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研究成果の概要（和文）： 
	
 電子スピンを活用する新しいエレクトロニクス（スピントロニクス）において大きな期待が
かけられている細線に電流を流すことで、線に垂直な方向に磁化が生じる現象、スピンホール
効果について新しい希土類系の物質の開拓を実験・理論の両面から行った。大きなスピンホー
ル効果が期待される希土類を含む金属間化合物の薄膜やナノメートルサイズで制御された人工
的な構造を持つ物質を実現することに成功した。	
 
 
研究成果の概要（英文）： 
    Spin Hall effect, a phenomena to produce a magnetized state by flowing electric current along the 
narrow wire, is expected to develop new spintronic devices. We have investigated the development of 
new rare earth based material systems experimentally and theoretically to realize spin-Hall effect 
devices. Thin films and artificial superstructures of rare earth based intermetallic compounds which are 
expected to exhibit large spin Hall effects were fabricated for the first time. 
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研究分野：固体物理学 
科研費の分科・細目：応用物理学・工学基礎、応用物性・結晶工学 
キーワード：重い電子系、スピンホール効果、スピントロニクス、スピン-軌道相互作用、MBE、
エピタキシャル薄膜、人工超格子 
 
１．研究開始当初の背景	
 
近年、電子の持つ電荷の自由度に加えてス

ピンの自由度を活用するエレクトロニクス
(スピントロニクス)が注目されている。スピ
ントロニクスは高密度磁気記録など実用的
な面において重要であるが、微小な領域で起
こる磁性現象自体、新たな磁性科学としても
興味深く、物理学的にも重要な側面を有して
いる。スピントロニクスにおいてはスピン分
極電流の発生・注入過程が基本要素として必

須である。常磁性金属に電流を流した時、ス
ピン-軌道相互作用により電流に直交する方
向にスピン流が生じる (スピンホール効果
(SHE))。 
	
 SHE はスピン注入源として用いることが
できるため今後のスピントロニクスにおい
て重要性は高い。SHE はスピン- 軌道相互
作用に基づいて発現するものであるが、発現
機構としてはバンド構造自体に由来する内
因的なものと、スキュー散乱、サイドジャン
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プなどによる外因的なものがある。1999 年
の Hirsch による理論的提案を受け、半導体
量子井戸構造において光学的手法で初めて
確認され、しばらく SHE は半導体を舞台に
研究されてきた。しかし、2006 年に金属の
Al および Pt において半導体よりも大きな
SHE が生じることが報告された。特に Pt の
スピンホール伝導度は n型半導体の測定値の
10000 倍に達し、スピントロニクスへの応用
の観点からも大いに注目されている。現在、
金属におけるスピンホール効果の発現機構
の解明が理論的研究の急務となっている。分
担者の紺谷は、2007 年に Ru 酸化物のスピ
ンホール効果の理論計算を行い、d 電子系で
は一般に(半導体には存在しない)d 軌道自由
度に由来する巨大なスピンホール伝導度が
出現するという理論的予測を得た。その後、
各種遷移金属のスピンホール伝導度につい
て網羅的に解析を行い、4d、5d 電子系では
巨大な SHE が普遍的に実現することを見出
した。特に Pt の SHE は実験事実とよく整
合する結果である。f 電子を持つ Ce など希
土類元素を含む金属間化合物では f 電子と
伝導電子の混成した狭いバンドにより、電子
の有効質量が自由電子の 100 倍から 1000 
倍大きくなった重い電子状態が実現してい
る。スピン- 軌道相互作用の大きさは 
(1/r)∂V/∂r (V は電子のポテンシャルエネル
ギー、r は原子核からの距離) に比例するた
め、原子核位置に近い場所で存在確率の大き
な f 軌道ではスピン- 軌道相互作用が大きく
なる。f 電子は軌道角運動量が大きく、重い
電子状態では f 電子と伝導電子の混成軌道
がフェルミレベルにあるためスピン- 軌道相
互作用も大きくなり、巨大な SHE の発現が
期待される。 
 
２．研究の目的	
 
本研究は f 電子を含む重い電子系におい

て理論的に予測されている巨大なスピンホ
ール効果(SHE)の実証を行うものである。併
せて重い電子系におけるスピントロニクス
という新たな学問分野を開拓し、将来のスピ
ントロニクス技術の基幹となる学理の構築
に資することを目的とする。具体的には重い
電子系物質である希土類金属間化合物の薄
膜を分子線エピタキシー(MBE) 法により作
製し、電子線リソグラフィー法でサブμm サ
イズに微細加工をして形成した素子構造に
ついて SHE の測定を行い、理論との比較を
行う。重い電子系における近藤効果は物理的
には極めて重要な現象であるが、これまで応
用の可能性について検討されることは少な
かった。本研究は近藤効果により生じる重い
電子状態における大きなスピン- 軌道相互作
用に起因する巨大な SHE を実験的に実証し、
将来のスピントロニクス研究への展開を図

るものである。 
重い電子系における SHE 研究は本研究が

初めてであり、薄膜・素子構造の作製方法の
確立は大きなウエートを持つ課題である。こ
れまで進めてきた MBE 法による薄膜作製
プロセスを完成させ、電子ビームリソグラフ
ィーおよびイオンミリングプロセスによる
微小素子の形成方法を確立する。特にこれま
でまったく試みられていない重い電子系希
土類金属間化合物のエピタキシャル成長技
術の確立は本研究の中核をなすテーマであ
り、これに主眼を置いて研究を実施する。エ
ピタキシャル成長に成功した場合には、さら
に電子相関がバルクよりも大きくなり、より
大きな SHE が期待される重い電子を２次元
に閉じ込めた人工超格子の作製についても
研究を行う。 
 
３．研究の方法	
 
(1)	
 希土類金属間化合物薄膜の MBE 成長
法の確立 
典型的な重い電子系希土類金属間化合物

であるCeIn3とCeCoIn5ついてエピタキシャ
ル薄膜の成長について検討を行う。特に素子
構造の作製にあたって重要となる結晶性の
向上、薄膜表面の平坦化などについて基板温
度、各元素の蒸着速度比、成長速度などの成
長条件を十分に最適化する。 
現有の MBE 装置は 2000℃までの加熱が

可能な高温用クヌードセンセル(K-セル) が
3基、In用の高蒸気圧元素蒸発用 2温度制御
型の K-セルが 1 基の構成になっており、希
土類金属間化合物薄膜の作製には対応可能
である。この MBE 装置により Ce、Co、La
などを高温 K-セルにより蒸発する。 
重い電子を２次元に閉じ込めることを目

的とした人工超格子として f 電子を持たない
LaIn3(4f0)と CeIn3(4f1)を数ユニットセルと
して交互に積層した系の作製を行う。 

 
(2)	
 希土類金属間化合物薄膜の微細加工と
SHE 素子の形成技術の確立 
	
 希土類金属間化合物薄膜の微細加工によ
る素子化はこれまで例がなく、本研究におけ
る最も重要な技術的課題である。MBE 法に
より作製した CeIn3 薄膜を電子ビームリソ
グラフィーとイオンミリングにより幅
100nm 程度の細線とする。続いて、電子ビ
ームリソグラフィーとパーマロイの電子ビ
ーム蒸着によるリフトオフプロセスで
100nm 幅のパーマロイ細線を形成する。最
後にリフトオフプロセスで銅細線を CeIn3 
およびパーマロイ細線と直交するように形
成し試料が完成する。CeIn3 細線とパーマロ
イ細線の間隔をパラメータとして変化させ
た試料を複数作製し SHE の距離依存性の検
討を行う。 



(3) 理論研究 
	
 分担者の紺谷は重い電子系の有効模型で
ある周期アンダーソン模型を解析した。その
結果、(i) 典型的な Ce 系および Yb 系重い
電子系のSHE はPt の測定値の約 10倍にな
る。(ii) 重い電子系のスピンホール伝導度は
f イオンの種類によって決まり、Ce 系化合
物では負、Yb 系化合物では正になる。(iii) 
SHE がコヒーレント温度でクロスオーバー
的挙動を示す、という解析結果を得た。さら
に c-f 混成ポテンシャルや f 準位の波数依存
性が大きい物質では、SHE がさらに増大す
る可能性を指摘した。ゆえに、定量的かつ予
言能力のある理論を構築するためには、具体
的な物質の特徴的なバンド構造を再現する
多軌道強縛模模型を構築し、その上で SHE 
を解析する必要がある。分担者は 20 種類以
上の遷移金属のバンド構造を忠実に再現す
る多軌道強束縛模型を構築し、遷移金属のス
ピンホール伝導度を網羅的に研究した。この
経験を生かして、各種重い電子系化合物の有
効理論模型を構築し、信頼性の高い輸送現象
の研究を行う。なお SHE および異常ホール
効果は、不純物の有無にかかわらず多バンド
効 果 に よ り 出 現 す る 内 因 的 機 構
(Karplus-Luttinger 機構) と、不純物による
スキュー散乱による外因的機構に大別され
る。乱れの少ないバルクの重い電子系では、
異常ホール効果は内因的機構として説明可
能であり、SHE も内因的機構が主であると
考えられる。 
	
 
４．研究成果	
 
(1)	
 実験的研究における成果	
 
	
 重い電子系のスピンホール効果（SHE）の
研究対象となる CeIn3を中心とした希土類金
属間化合物の分子線エピタキシー（MBE）法
による薄膜成長について、成長条件の最適化
を実施し、良質なエピタキシャル薄膜を作製
することに成功した。CeIn3 は Cu3Au 型の
立方晶で格子定数は 0.468nm である。
MgF2(001) はこれとマッチングの良い基板
結晶である。MgF2 は正方晶のルチル型構造
をとり、fcc 構造を基にした Cu3Au 型とは
異なるが(001) 面は正方格子になっており、
格 子 の ミ ス マ ッ チ が 1.2%(a0(MgF2) 
<a0(CeIn3)) と小さい。また、MgF2 は絶縁
体でかつ蒸着される Ce による還元を受けな
い物質であり、CeIn3 の成長には最適な基板
結晶である。この基板について成長条件の最
適化を行い、高品質な CeIn3 薄膜を作製する
ことに成功した。これまで希土類重い電子系
金属間化合物のエピタキシャル成長は例が
なく、世界で初めて成功したものである。 
	
 スピンホール効果により生じるシグナル
（電圧）を大きくするためには、対象とする
物質の厚さを薄くすることが有効である。重

い電子系の超薄膜化を目的として希土類金
属間化合物の人工超格子の成長を行った。分
子線エピタキシー（MBE）法によりｆ電子を
持つ CeIn3とｆ電子を持たない LaIn3を繰り
返し成長し、希土類金属間化合物におけるエ
ピタキシャル成長と人工超格子の作製に初
めて成功した（Science 327, 980 (2010)）。この
超格子により、重い電子を 2次元空間に閉じ
込め、量子臨界点に到達し、自由電子の質量
の 1000 倍に達する世界で最も重い電子状態
を実現することに成功した。この成果は強く
相互作用することにより重くなった電子を
狭い空間に閉じこめることで、自然界には存
在しない２次元の重い電子状態を実現し、強
相関電子の新しい舞台を提供するものであ
る。これはまた 2次元にある重い電子の示す
SHEの研究を可能にするもので、重要な意義
を持つものである。 
	
 Au、Ag などの電気伝導度の高い貴金属中
に希土類元素を希釈ドープした系において
外因的機構による巨大な SHE が発現するこ
とを理論的に明らかにした。Ag に Tm をド
ープした系について MBE法により薄膜化す
ることに成功した。この系においてスピンホ
ール効果と密接な関係のある大きな異常ホ
ール効果が発現することを発見した。 
	
 SHE の測定のために必要なパーマロイを
蒸着可能な電子ビーム蒸着装置を導入し、良
質なパーマロイ薄膜を作製する条件を確立
した。さらに本装置の試料導入チャンバーに
既存のイオン源を設置し、重い電子系細線お
よびパーマロイ細線の表面をクリーニング
して良好な SHE 特性を得られるようにする
条件を確立した。 
	
 SHE 測定のための素子化については電子
線リソグラフィー法による素子構造の設計
と SHE 検出のためのパーマロイ薄膜の細線
化を実施した。重い電子系の SHE 測定のた
めの予備実験としてパーマロイ細線におけ
るスピン流の検出と大きなスピンホール効
果が報告されている Pt について Pt/Cu/パー
マロイの素子構造を作製し、逆スピンホール
効果の測定に成功した。Ag-Tm細線について
スピンホール効果の測定を実施する準備を
整えることができた。 
	
 
(2)	
 理論研究における成果	
 
	
 遷移金属における異常ホール効果および
スピンホール効果の起源としては、多軌道構
造に由来する内因性機構と、不純物に由来す
る外因性機構に大別されるが、その包括的理
解は長年の課題であった。我々は遷移金属強
磁性体 Fe, Ni, Coにおける内因性機構につい
て、バンド構造を忠実に再現する 10 軌道強
束縛模型を構築した上で解析した。その結果、
それぞれの金属における異常ホール効果の
値を精度よく再現できた。さらに異常ホール



伝導度が、↑スピン電子のスピンホール伝導
度と↓電子のスピンホール伝導度の差で与
えられることを明らかにした。これらの結果
は Fe, Ni, Coにおける異常ホール効果が内因
性起源であることを明らかにすると同時に、
異常ホール効果とスピンホール効果の密接
な関係を浮き彫りにした。 
	
 さらに異常ホール効果には、パイロクロア
化合物 NdMo2O7に代表される「傾いた磁気
構造」に由来する非従来型異常ホール効果が
あり、その理論的解明が長年の課題であった。
我々は軌道自由度を考慮したパイロクロア
格子に基づきこの問題に取り組み、軌道自由
度に由来するベリー位相が、スピンの傾き角
θに比例する異常ホール効果をもたらすこ
とを見出した。この機構は、従来軌道自由度
を無視した模型に基づき提唱されたスピン
カイラリティー機構より二桁大きく、その重
要性が明らかになった。我々の理論は、Pr 
Mo2O7 における無磁化状態で発現する異常
ホール効果についても、再現可能である。本
機構のスピントロニクスに対する応用は大
変興味深く、今後の重要課題である。 
	
 スピンホール効果はこれまで遷移金属に
おいて精力的に研究が進んだが、軌道の自由
度が大きくスピン軌道相互作用が大きいｆ
電子系において、遷移金属を凌駕するスピン
ホール効果の発現が期待される。我々はｆ電
子系の有効模型である周期アンダーソン模
型のスピンホール効果を解析し、遷移金属で
最も大きなスピンホール伝導度を示すプラ
チナを凌駕するスピンホール効果が出現す
るという理論的予言を得た。 
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