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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、近年急進展しているファンデルワールス磁性体の物質群を広げるこ
と、さらにそれらにスピン流を注入することで、磁気転移温度近傍の磁気ゆらぎを、スピン変換を介して電気的
に検出することを目指した。原子層反強磁性体CeTe3では磁気転移温度以下で磁気的な性質を伴った量子振動を
観測した。三角格子反強磁性体Ag2CrO2では磁気転移温度以下で特異な異常ホール効果を観測した。また原子層
強磁性体Fe5GeTe2と強磁性パーマロイの2層膜に対してスピントルク測定を行い、磁気転移温度以下で大きな信
号変化を観測した。これらの結果は、磁気転移がスピン変換に大きな影響を与えていることを実証したものであ
る。

研究成果の概要（英文）：In this research project, we have aimed to expand the material group of van 
der Waals (vdW) magnets, which have been rapidly progressing in recent years, and also to 
electrically detect magnetic fluctuations in the vdW magnets near the magnetic transition 
temperature through spin conversion. In the atomic-layer antiferromagnet CeTe3, quantum oscillation 
with magnetic properties was observed below the magnetic transition temperature. In the 
triangular-lattice antiferromagnet Ag2CrO2, a unique anomalous Hall effect was observed below the 
magnetic transition temperature. We also measured the spin torque in atomic-layer ferromagnet 
Fe5GeTe2 and ferromagnetic permalloy bilayer films, and observed a large signal change below the 
magnetic transition temperature. These results demonstrate that magnetic transitions have a strong 
influence on spin conversion.

研究分野： スピントロニクス

キーワード： スピン流　原子層磁性体　二次元　スピン変換

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スピン流電流変換を用いたスピントロニクスデバイスへの応用という観点では、単純な金属だけでは限界があ
り、トポロジカル絶縁体、ワイル半金属、超伝導体などを用いた研究が近年進展している。そのような背景の中
で、本研究課題で用いた原子層磁性体は新しい研究の方向性となり得る。最近、原子層磁性体の磁気転移温度が
室温を超える物質も数多く開拓され、原子層磁性体を用いたデバイス応用への機運が高まっている。特に本研究
で用いたFe5GeTe2は強磁性転移温度が室温付近にあり、転移温度から少し温度を下げるだけで、スピン変換効率
が劇的に大きくなるため、原子層強磁性体を用いた高効率な磁気デバイスへの応用が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
 グラフェンの発見以降、原子層物質を用いた 2 次元系の物理に関する研究が盛んに行われて
いる。特に最近、2 次元原子層超伝導体[X. Xi et al., Nat. Phys. 12, 139 (2016).]や 2 次元原子層強磁性体[C. 

Gong et al., Nature 546, 265 (2017); B. Huang et al., Nature 546, 270 (2017).]などの相転移を示す 2 次元原子層物質
が相次いで発見されている。マーミン・ワグナーの定理によれば、系の次元が低下すると、ゆら
ぎの効果が大きくなるため、秩序相は不安定となり相転移は消失する。しかし、準長距離秩序と
いう特殊な秩序を持つことで、ベレジンスキー・コステリッツ・サウレス(BKT)転移と呼ばれる
相転移が 2 次元系でも観測される。このことは 2 次元超流動ヘリウムなどで知られていたが、固
体物質での報告はごく最近で、更なる研究が求められている。 
 2 次元磁性体に着目すると、磁
気転移温度近傍で強い磁気ゆら
ぎが期待される。しかし 2 次元
系では、バルク測定で用いられ
るような磁化測定やSR 測定は
感度が不十分で使用できない。
一方、ナノメートルスケールの
固体素子で磁気ゆらぎを検出で
きる手段として、スピン角運動
量の流れ「スピン流」が近年注目
を集めている。スピン流は電荷
の流れを伴わないため、磁気ゆ
らぎに敏感なプローブになり得
る。スピン流は電流とは異なり
保存量ではなく、スピン拡散長
S と呼ばれる長さ(ナノメート
ルスケール)で減衰するが、スピ
ン流から電流への変換「スピン
変換」を可能にするスピンホー
ル効果を用いれば、磁気ゆらぎ
を電気的に検出できる。 
 スピンホール効果は通常、ス
ピン軌道相互作用の強い非磁性
体金属や半導体で発現するが、最近になって、スピンホール効果は磁性体でも発現することが知
られるようになった。特に強磁性体、反強磁性体、近藤合金、スピングラス合金などの磁性体に
スピン流を注入すると、これらの磁気秩序を特徴付ける温度付近で、スピン変換信号に異常が観
測されている。それらをまとめたものを図 1 に示す。キュリー温度 TC が 20 K 程度の強磁性体
PdNi ナノ細線に、スピン流を注入すると、TC付近でのみスピン変換信号に極小・極大のピーク
が観測されている(図 1(a))[D. H. Wei, Y. Niimi, et al., Nat. Commun. 3, 1058 (2012).]。またスピン流が反強磁性
絶縁体 CoO 薄膜を通過してスピンホール物質の Pt まで到達する際、CoO のネール温度 TN の付
近で、Pt のスピン変換信号に極大が観測されている(図 1(b)) [Z. Qiu et al., Nat. Commun. 7, 12670 (2016).]。
さらに、近藤合金(図 1(c)) [K. Hamaya et al., Phys. Rev. B 94, 140401 (2016).]やスピングラス合金(図 1(d)) [Y. 

Niimi et al., Phys. Rev. Lett. 115, 196602 (2015); H. Taniguchi, Y. Niimi, et al., Phys. Rev. B 102, 094405 (2020).]では、これら
の典型的な温度スケールである近藤温度 TK、スピングラス温度 Tgよりも数倍高温から、スピン
変換信号の減少が観測されている。 
 これらの結果は、磁性体を特徴付ける温度とスピン変換信号に強い相関があることを想起さ
せる。しかし、その相関の背後にある物理は未解明である。ここに本研究課題の核心をなす学術
的「問い」がある。この現象を解明することは、スピン流の性質を理解する上で必須であるだけ
でなく、スピン変換効率向上のための戦略に直結し、応用上も重要である。 
 
 
２．研究の目的 
 
 上述した研究背景に基づいて、本研究では、磁気ゆらぎの強い 2 次元磁性体を舞台としたスピ
ン輸送測定を行うことを目的とした。その目的を達成するために、まずは 2 次元磁性体の開拓か
ら着手した。2 次元強磁性体としてキュリー温度 TC = 310 K の Fe5GeTe2、原子層反強磁性体とし
てネール温度 TN = 3 K の CeTe3、また原子層三角格子反強磁性体 Ag2CrO2 (TN = 24 K)の開拓を行
った。さらにスピン輸送測定の舞台として、Fe5GeTe2 と強磁性体パーマロイ Py（Ni81Fe19）の 2
層薄膜を作製し、Fe5GeTe2から発生したスピン流を Py で検出する「スピントルク強磁性共鳴法」
を選択した。この測定を Fe5GeTe2の TCを挟んで上下で行うことで、原子層強磁性体に特有のス
ピン輸送特性を見出すことが可能となる。以下では、2 次元磁性体の開拓例として Fe5GeTe2 と
CeTe3、さらにスピン輸送測定の研究例として Fe5GeTe2／Py の 2 層薄膜におけるスピントルク強
磁性共鳴について説明する。 

図 1：(a)強磁性体 PdNi、(b)反強磁性絶縁体 CoO、(c)近藤合金 CuFe、(d)

スピングラス合金 CuMnBi で観測されたスピン変換信号 (最大値で規

格化された値)の温度依存性の模式図。 



３．研究の方法 
 
 2 次元磁性体は、機械的剥離法を用いてバルク層状物質を数原子層程度まで薄くすることで得
られる。バルクの層状強磁性体 Fe5GeTe2 と層状反強磁性体 CeTe3 は沖縄科学技術大学院大学の
岡田佳憲准教授のグループから提供して頂いた。これらのバルク物質を、グローブボックス内で
機械的剥離法を用いて薄膜化し、さらにレジストを塗布後、電子線描画装置を用いて電極のパタ
ーニングを行った。レジストを現像後、電極（Ti/Au）を蒸着し、リフトオフしてデバイスを作
製した。また、スピントルク強磁性共鳴の実験に関しては、理化学研究所の近藤浩太上級研究員・
大谷義近グループリーダーと共同で行った。 
 
 
４．研究成果 
 
（１）原子層強磁性体 Fe5GeTe2と Co 置換による磁性の変調 
 
 原子層強磁性体の中で FeGeTe 系は、TCが 200 K 以上と高く、金属化合物であるため伝導測定
が可能である。その中でも Fe5GeT2バルク結晶は、室温以上の TC ( 310 K)を示す。また一部の
Fe を Co や Ni で置換することで、TCの増大や磁気異方性の変調、磁性自体を強磁性から反強磁
性に出来ることも報告されている。しかし、それらの磁気特性が薄膜化によってどの程度保持さ
れるかは自明ではなかった。 
 そこでこの研究では、Co 置換率が異なる様々な(Fe1-xCox)5GeTe2 バルク結晶(x = 0, 0.05, 0.19, 
0.46)を用いて薄膜デバイス(5 層～10 層)を作製し、Co 置換率の違いによる磁気特性の変化を系
統的に評価した[T. Ohta, Y. Niimi, et al., Appl. Phys. Express 13, 043005 (2020); T. Ohta, Y. Niimi, et al., AIP Adv. 11, 025014 

(2021); T. Ohta, Y. Niimi, et al., Appl. Phys. Lett. 122, in press (2023); https://doi.org/10.1063/5.0141495.]。各 Co 置換率 x の
薄膜デバイスを用いて測定したホール抵抗率を図 2 に示す。バルク試料を用いた磁化測定で示
されている通り、薄膜デバイスでも x = 0, 0.05 では垂直磁気異方性をもつ強磁性体、x = 0.19 で
は面内磁気異方性をもつ強磁性体であることが分かった。一方 x = 0.46 ではその他の x の値と異
なり、有限のホール抵抗率が低磁場で観測されないことからも反強磁性体であると言える。 

 
 さらに x = 0.46 のデバイスに対しては、8 T までの磁場を印加した。その結果、図 3(a)に示す
ように2.5 T 付近でスピンフロップ転移に伴うホール抵抗率の大きな飛びが観測され、明瞭な磁
気ヒステリシスを示すことが分かった [T. Ohta, Y. Niimi, et al., Appl. Phys. Lett. 122, in press (2023); 

https://doi.org/10.1063/5.0141495.]。このヒステリシスの幅B は、30 K 以下の低温部で顕著に増大する
(図 3(b)参照)。同様の傾向は、磁気抵抗でも現れた。通常バルク試料ではスピンフロップ転移に
ヒステリシスは伴わないが、表面や欠陥によってスピンフロップ状態がピン留めされた場合は、
ヒステリシスは現れうる。本研究では薄膜デバイスにしているため、表面や欠陥の寄与は大きく

図 2：(Fe1-xCox)5GeTe2薄膜デバイスで測定されたホール抵抗率yx。測定温度は全て T = 70 K。(a) x = 0、(b) x = 0.05、

(c) x = 0.19、(d) x = 0.46。(b)の挿入図には、デバイスの光学顕微鏡像と磁場の印加方向を示している。(a), (b)では

明瞭な磁気ヒステリシスが観測されている一方、(c)ではヒステリシスは消失し、(d)では有限のホール抵抗率はほ

ぼゼロである。 



なり、ヒステリシスが低温で明瞭に観測されたと考えられる。このような特性は、原子層磁性体
を積層させたデバイス設計に重要な指針を与える。 

 
 
（２）原子層反強磁性体 CeTe3における磁気ヒステリシスを伴った量子振動 
 
 CeTe3 は劈開可能な層状物質で、Ce に磁気モーメ
ントを持ち、バルクでは 3 K 以下で反強磁性転移す
ることが知られている。CeTe3 を原子層デバイスに
加工して、2 次元反強磁性体に特有の現象の探索を
目指して研究を行った。、図 4(上図)に、原子層反強
磁性 CeTe3 薄膜デバイスの光学顕微鏡像と抵抗率
の温度依存性を示す。通常金属の抵抗率は 4 K 以下
でほぼ一定の値を取るが、この系では、3 K 以下で
反強磁性転移に伴う抵抗率の減少が観測された[M. 

Watanabe, Y. Niimi, et al., Appl. Phys. Lett. 117, 072403 (2020).]。次
に、このデバイスに垂直方向に磁場 B を印加して、
温度を 2 K に固定して磁気抵抗(B)を測定した。そ
の結果を図 4(下図)に示す。B = 3 T 以上で磁気抵抗
に振動が観測された。この振動は 1/B の周期を持っ
ていることから、2 次元性が強く、不純物の少ない
系で観測されるシュブニコフ・ドハース振動と呼ば
れる量子振動であることが分かった。以上の結果は、
作製した CeTe3 原子層デバイスは 2 次元性が強く、
結晶の質も良いことを表している。 
 さらに低磁場側に目を向けると、図 4(下図)に示す
ように、磁場を 8 T から 0 T に掃引したときだけ B 
= 0.5 T 付近に抵抗率の小さなジャンプが現れること
が分かった。この抵抗率のジャンプは、温度を反強
磁性転移温度の 3 K 以上に上げると、磁気抵抗には
現れない[M. Watanabe, Y. Niimi, et al., Appl. Phys. Lett. 117, 

072403 (2020).]。このことから抵抗率のジャンプは、反
強磁性転移に伴うものであることが分かる。詳細な
発現機構は完全には解明されていないが、薄膜化に
より表面層だけ CeTe2 という別の結晶と類似構造を
有し、CeTe2が示すキャント反強磁性が薄膜 CeTe3で
も実現して磁気ヒステリシスを誘起している可能性
がある。上述の量子振動は Te 層の作る小さなフェル
ミ面に起因した有効質量の小さい電子が担っている
のに対して[M. Watanabe, Y. Niimi, et al., AIP Adv. 11, 015005 

(2021).]、抵抗率のジャンプは Ce 原子のもつ磁気モーメント同士の磁気的な結合による効果であ
り、それぞれ要因は異なるが、このような磁気ヒステリシスを有する量子振動は、原子層磁性体
に特有の現象である。 
 
 

図 3：(a) 8 T の範囲で測定した x = 0.46 のホール抵抗率。測定温度は T = 1.6 K。2.5 T 付近に明瞭な磁気ヒステ

リシスが観測されている。図中にはヒステリシス幅B も定義されている。(b) ホール抵抗率(■)及び磁気抵抗(MR：

□)で観測されたB の温度依存性。T = 1.6 K で観測されたB の値で縦軸は規格されている。T = 30 K 以下で有限

のB がホール抵抗率、MR の両方で観測された。 

図 4：（上図）原子層反強磁性体 CeTe3薄膜デバ

イスの光学顕微鏡像と抵抗率の温度依存性。図

中矢印の温度で、常磁性体から反強磁性体に転

移する。（下図）2 K で測定された抵抗率の磁

場依存性（磁気抵抗）。挿入図は低磁場側（点

線部分）の拡大図。矢印は磁場の掃引方向を示

す。磁場を 8 T から 0 T に掃引した場合のみ、

0.5 T に抵抗率のジャンプが観測された。 



（３）原子層強磁性体 Fe5GeTe2／Py の 2 層薄膜におけるスピントルク強磁性共鳴 
 
 本研究の最終的な目的である原子層磁性体を用いたスピン輸送測定を行うため、開拓した原
子層強磁性体 Fe5GeTe2に強磁性体 Py を積層した 2 層薄膜を用いて、スピントルク強磁性共鳴を
測定した。スピントルク強磁性共鳴法とは、対象物質(本研究では Fe5GeTe2)中を流れる高周波電
流 JC,rf からスピンホール効果を介してスピン流 JS,rf を発生させ、隣接する Py の磁化にスピント
ルクを与え、これを強磁性共鳴により検出する手法である。測定手法の概念図と実際に作製した
デバイスを図 5 に示す。本研究では、Fe5GeTe2 と Py の近接効果を抑制するために非磁性体 Cu
を挿入した。 
 原子層強磁性体 Fe5GeTe2 中を流れる電流 JC,rf からスピン流 JS,rf へ変換する効率SH ( JS,rf/JC,rf)
の温度依存性を図 6 に示す。比較のため、原子層強磁性体 Fe5GeTe2 の異常ホール抵抗率AHE と
縦抵抗率xx の温度依存性も示している。バルクの TC ( 310 K)を反映して、異常ホール抵抗率
AHE は TC 以下で有限の値を取る。スピン変換効率SH に関しては、TC 以上では0.1 程度の値を
取るのに対して、TC 以下になると急激に符号を変化させ、0.2 まで上昇することが分かった。
低温でのSH に目を向けると、0.2 でほぼ一定値を取ることが分かった。一方で、AHE やxx は
120 K 以下で急激に減少する。これは Fe5GeTe2のある特定の Fe サイト(Fe1 サイト)が秩序化する
ためであり、この温度以下では強磁性体と言うよりもむしろフェリ磁性になると考えられる。し
かし、スピン変換効率に関しては 120 K での大きな変化は観測されなかった。またこのような
AHE、xx、SHの温度依存性は、複数の試料で再現性がある。 
 現時点では詳細なメカニズムの特定には至っていないものの、本研究成果は、スピン輸送測定
が原子層磁性体の特異な磁気特性を明らかにするうえで非常に重要なプローブになることを示
したものである。 

 

図 5：原子層強磁性体 Fe5GeTe2／非磁性体 Cu／強磁性

体 Py 薄膜を用いたスピントルク強磁性共鳴の模式図

と測定回路図。写真は実際に用いたデバイスの光学顕

微鏡像。 

図 6：(a) 原子層強磁性体 Fe5GeTe2 の異常ホール抵抗

率AHE(左軸)と縦抵抗率xx(右軸)の温度依存性。(b) 原

子層強磁性体 Fe5GeTe2／非磁性体 Cu／強磁性体 Py 薄

膜を用いてスピントルク強磁性共鳴から得られたス

ピン流生成効率SHの温度依存性。 
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