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研究成果の概要（和文）：スピントロニクスの新展開としてキャリア輸送型スピン流を用いた論理演算素子の創
製に関する研究を行った。ペンタセン、p型シリコンおよび酸化バナジウムに対し、それぞれ光照射、電界印加
および環境温度制御によってキャリア密度を制御することによるスピン流スイッチングを目指した。
ペンタセン蒸着膜および縮退p型シリコンの室温スピン輸送を達成した。ペンタセン薄膜の室温スピン拡散長お
よびスピン流の緩和時間をそれぞれおよそ42 nmおよびおよそ150 nsと評価した。

研究成果の概要（英文）：As a new application using spintronics, a research related to development of
 logic devices operated by carrier-driven spin currents was implemented. Spin currents in pentacene 
thin films, in p-type silicon and in vanadium oxide were tried to control densities of carriers with
 light irradiation, applying electrical field and controlling temperature, respectively.
Spin transport in a thermally evaporated pentacene film and in a degenerated p-type silicon were 
achieved at room temperature. Spin diffusion length and spin current relaxation time in thermally 
evaporated pentacene films at room temperature were estimated to be about 42 nm and about 150 ns, 
respectively.

研究分野： 工学
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１．研究開始当初の背景 
現在の半導体産業において、いわゆる
Beyond-CMOS 技術開発が急務となっている。
そのための重要な技術の一つが、電子の電荷
とスピンの自由度を制御するスピントロニ
クスである。スピントロニクスデバイスにお
いては従来技術よりも理論的に大幅な省エ
ネが可能である点が非常に注目されており、
現在、その基礎から応用まで幅広い研究が成
されている。例えば MRAM や GMR ヘッド、TMR
ヘッド、論理集積回路などの研究開発が、国
や企業による巨額予算投入のもと、進められ
ている。本研究では、スピントロニクスの新
展開のための、次の一手の確立を目指し、半
導体材料におけるキャリア輸送型のスピン
流を用いた論理演算素子創製を目指すこと
にした。 
 スピン流を用いた論理演算素子には、先に
スピン波によるスピン流を用いたタイプが
国内外で考案され、一部の技術は既に実証さ
れている[1]。スピン波によるスピン輸送距
離はマイクロメートル以上という長距離で
も可能であり、その点は優れている。ただし、
そのスピン波を用いた手法には良質な強磁
性体が必要だが、良質な強磁性体を作ること
自体が難しく、再現を取ることが困難、即ち、
誰もが使えるわけではない。また論理演算素
子においてはマイクロメートル単位の輸送
は必要ではなく、もっと短距離でのスピン輸
送(情報輸送)ができればよい。更に、スピン
波スピン流は強磁性体内の現象であり、スピ
ン流のスイッチングが難しい。 
 そこで本研究では、100 nm から数百 nm の
スピン輸送が可能であり、かつ、スピン流の
スイッチングが可能な、電子やホールといっ
たキャリア輸送によるスピン流を用いた論
理演算素子の創製のための研究を遂行する
ことにした。 
 
２．研究の目的 
スピントロニクスの新展開としてキャリア
輸送型スピン流を用いた論理演算素子創製
のための研究を三段階で行うことを目的と
した。第一に伝送線路を用いたスピンポンピ
ングにより半導体材料にスピン流を生成し、
スピン輸送を実証することを目指した。第二
にそのスピン流のスイッチングを目指した。
第三にスピン流を用いた論理演算素子の創
製を目指し、情報処理演算の基本となる NAND
演算回路を作製し、演算の実演を目指した。 
 
３．研究の方法 
図１に本研究で基礎評価に用いた試料構造
の一例、即ち、伝送線によるスピンポンピン
グを用いたスピン輸送特性評価実験のため
の試料構造を示す。図２には情報処理の最も
基本となる NAND 演算素子の回路の一例を示
す。本研究ではスピン輸送およびそのスイッ
チングを実現する材料として、p 型シリコン
(p-Si)、酸化バナジウム(VO2)そして、ペンタ

セン(pentacene)分子膜を用いた。p-Si, VO2

およびpentaceneそれぞれにおけるスピン輸
送を担うキャリアの密度は、それぞれ、電界、
熱および光で制御できるため、スピン流のス
イッチング制御にはそれぞれ、いわゆるゲー
ト電圧、環境温度および、光照射にて制御す
ることを目指した。 
p-Si および VO2を対象とする実験試料につ

いては、図１に示す構造の試料を電子線リソ
グラフィ、フォトリソグラフィ、真空蒸着法、
PLD 法およびスパッタリング法を用いて作製
した（図１は p-Si の構造例。VO2の場合には、
Doped-Si となっている部分に VO2を、その際
の基板に TiO2 を用いた）。ペンタセンについ
ては、図３に示す構造の試料を、真空蒸着法
を用いて作製した。 
 

 
図１．伝送線によるスピンポンピングを用い
たスピン輸送特性評価のための試料構造の
概要（例としてスピン輸送材料がSiの場合．
基板上部からの俯瞰図）．スピンポンピング
により AB 間に起電力を発生させる。強磁性
金属Ni80Fe20はスピン流生成源として使用し、
常磁性金属パラジウムはスピン流検出器と
して使用。 
 

 
図２．NAND 演算回路の例と真理値表．Vin(1)
や Vin(2)の部分は図１の１ユニット分（図１
そのものに対応）．Vrefは電気的に行う． 
 

 
図３．ペンタセン蒸着膜のスピン輸送評価実
験の試料構造および特性評価方法の概要． 



特性評価は次のように行った。スピンポン
ピングのためには強磁性共鳴（FMR）の励起
が必要である。FMR の励起には、一般に電子
スピン共鳴装置(ESR 装置)を用いるのが簡便
であるが、本研究ではより実用的な方法とし
て伝送線法を主な手段として用いた。伝送線
法は、伝送線に高周波電流を印加し、それが
作る高周波磁場と、別途電磁石を用いて静磁
場を印加することにより FMR を励起する（高
周波電流のためのベクトルネットワークア
ナライザは本経費で購入した）。尚、伝送線
法実験のためのオリジナル装置構築段階と
検証のために、ESR 装置も用いた。スピン輸
送特性は次のように評価した。例として、図
３の pentacen 分子膜の実験で示す（p-Si お
よび VO2でも概ね同じである）。Ni80Fe20の FMR
を励起することによるスピンポンピングに
より、ペンタセン薄膜中にスピン流 JSが生成
される。この JSはペンタセン膜中を流れ、Pd
に吸収される。この Pd 中ではスピン流を電
流へと変換する逆スピンホール効果(ISHE)
により、Pd の両端に起電力が生じることが期
待される。この起電力を観測することができ
れば、ペンタセン薄膜中のスピン輸送の証拠
となる。したがって、起電力測定のため、リ
ード線の一方の端を銀ペーストにて試料に
取り付け、他端をナノボルトメータに接続し
た。これにより、FMR と同期する起電力特性
を評価した。 

スピン流スイッチング実験は次のように
実施した。p-Si に対しては、Si 基板の裏面
からゲート電圧を、Si 基板表面の熱酸化膜を
介して印加し、キャリア密度制御を行った。
VO2に対しては、金属絶縁体転移温度が室温よ
りもやや高温のため、ヒーターを用いて環境
温度を制御し、キャリア密度を制御した。ペ
ンタセンに対しては、キセノンランプを光源
とし、ペンタセン薄膜のエネルギーバンドギ
ャップよりも大きなエネルギーに相当する
光（波長 550 ± 25 nm ）を、熱線吸収フィ
ルターを透過させてから試料に照射した。こ
れらを用いて、FMR と同期する起電力特性を
評価した。 
 

４．研究成果 
(1) p-Si を用いた研究成果 
キャリア濃度 N が１×1017～１×1020 /cm3

の p-Si に対し、スピン輸送特性を室温で評
価した。Nが１×1017～１×1019 /cm3 の p-Si
については、全ての試料において Pd の ISHE
の観測に成功、即ち、p-Si のスピン輸送を達
成した。これらは先行研究[2]とほぼ同様な
結果となり、N が大きくなるほど、スピン拡
散長が長いという成果を得た。これは半導体
であるp-Siとスピン注入源のNi80Fe20との接
合界面における電気的バリアの幅と障壁高
さが、たとえ、その影響を受けにくいスピン
ポンピングによるスピン注入でも、キャリア
がスピン輸送を担うからには影響する点と、
そもそもキャリア密度が大きいと、スピン散

乱確率は上がるものの、スピンを輸送するキ
ャリアが多い点等によると考察した。N が１
×1020の p-Si では ISHE と考えられる特性を
観測したが、N が１×1017～１×1019 /cm3 の
p-Siにて観測されたISHE信号と比較すると、
起電力の符号の正負が反転する結果となっ
た。ここで Nが１×1020の p-Si は縮退領域の
半導体であることに注意する。即ち金属的な
振る舞いを示す状態であり、界面での電気的
障壁の影響を受けにくいので、Ni80Fe20薄膜自
身の FMR下での ISHE による起電力[3]が重畳
している可能性が考えられた。また、この起
電力信号の正負逆転の関係に対し、輸送長依
存性のようなものは観測されていないこと
から、n型 Siのスピン輸送で観測されるよう
な、スピン輸送中のスピン回転によるスピン
流の極性反転[4]ではないと考察した。 
 
(2) VO2を用いた研究成果 
当初は平面型構造試料（図１）にて研究を

開始したが、リソグラフィ技術に難が生じた
ため、積層型構造試料（図３）にて評価した。
その際、充分な条件出しをしたが、良質な VO2

を Pd 上に作製することにも難があった。そ
こでスピン注入効果だけでも検証すること
にした。TiO2 基板上に形成した VO2 膜上に
Ni80Fe20 を蒸着した試料を作製し、VO2 膜への
スピンポンピングによるスピン注入効果を、
Ni80Fe20 薄膜の FMR 吸収特性のスペクトル線
幅の温度依存性による評価法[5]と、Ni80Fe20

薄膜自身の起電力特性の温度依存性から評
価した。図４に VO2/Ni80Fe20二層構造試料の、
Ni80Fe20 薄膜の FMR 下での起電力の温度依存
性を示す。ここで用いた試料の VO2 の電気抵
抗の温度依存性を、Ni80Fe20成膜の前に評価し
たところ、330 K 付近で金属絶縁体転移を示
すことがわかっていた。図４の起電力特性は
VO2 薄膜自体の電気抵抗変化のみでは説明で
きず、Ni80Fe20から VO2へのスピン注入効果を
含む可能性が示唆された。 
 

図４．VO2/Ni80Fe20 二層構造試料の、Ni80Fe20

薄膜の FMR 下での起電力の温度依存性． 
 
 
(3) Pentacene を用いた研究成果 
当初は分子材料の利用計画は無かった。し



かしながらスピン流の制御の方法として光
を利用すれば様々な応用展開があることに
気づき、光導電性分子に着目した。その分子
のスピン輸送特性を光で、しかも可視光で制
御することができれば、それまでの無機材料
の代替でしかなかった分子スピントロニク
ス分野に対し、正に光が指すと考えた。そこ
で分子材料の中でも、蒸着膜でも高い結晶性
を有し、高い電気伝導性を持つペンタセン蒸
着膜に着目した。ペンタセンは可視光により
光導電性を示すため、仮に光無しの場合のス
ピン輸送能力に難があっても、光照射下では
スピン輸送できる可能性があり、その光の有
無がそのままスイッチング技術として、様々
な方面で活用できると期待した。 
図５に、図３に示す構造を用いたペンタセ

ン蒸着膜の室温スピン輸送実験の結果を示
す。図５(a)が Ni80Fe20膜の FMR 特性であり、
明確な FMR 信号が観測された。図５(b)が Pd
膜における起電力特性である。Ni80Fe20 膜の
FMR 下において出力電圧信号が観測され、そ
の符号は Ni80Fe20 の磁化反転に伴い、逆転し
た。この符号反転が Pdの ISHE に起因するこ
とを調べるため、Pd を、スピン軌道相互作用
の小さな銅(Cu)に変更した試料を作製し、同
様に評価した。その結果、Pd の代わりに Cu
を用いた試料からは明確な出力電圧が観測
されなかった。以上により、図５(b)の起電
力信号は主に Pdの ISHE によると結論付けた。
即ち、ペンタセン蒸着薄膜の室温スピン輸送
を達成した[6]。 
 

図５．Ni80Fe20/pentacene/Pd 積層構造試料に
対する、(a) Ni80Fe20膜の FMR 特性、(b)起電
力特性．Ni80Fe20の磁化反転に伴い、起電力信
号も逆転．いくつかの対照実験の結果、この
起電力信号の逆転は主に Pdの ISHE によると
結論付けた。即ち、ペンタセン蒸着膜の室温
スピン輸送を達成した。 
 
 

次に起電力のペンタセン膜厚依存性を調
べ、ペンタセン蒸着膜の室温スピン拡散長を
42±10 nm と評価した[6]。この値は、実用化
における微細加工技術との兼ね合いで、当初
は 100 nm 以上ほしいと考えていたが、先述
のとおり光照射によって、スピン拡散長が変
化することが期待できるため、現時点では問
題視していない。また、ＸＲＤによりペンタ
セン膜の膜質を評価したところ、結晶性には
改善の余地があることがわかった。つまり、
42±10 nm というスピン拡散長の値は、最小
値である可能性が高く、結晶性の向上ととも
に、延びる可能性が示された。これは今後の
課題である。この得られたスピン拡散長の値
と、ペンタセン薄膜中のキャリアであるホー
ルの拡散係数を用いて、ペンタセン膜中のス
ピン流の緩和時間を 150±120 ns と評価した
[7]。この数値は、例えば光照射でスピン流
を制御する際には、充分に長い値である。そ
こで、スピン輸送の光照射による応答実験を
行った。これまでに微弱な応答が観測された
ものの、明確な再現性が得られていない。膜
の結晶性の改善と合せて、詳細な実験が今後
必要である。 
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