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研究成果の概要（和文）：キラル分子は高効率な電子スピンフィルタとして機能し、これはキラル誘起スピン選
択性として知られる。軽元素のみからなる分子でもスピン偏極率が典型的な強磁性体のそれに迫り、キラル誘起
スピン選択性はスピントロニクスへ積極的に展開される。しかし、高スピン偏極の機構は模索段階にある。本研
究では、時間反転対称性の破れに基づくキラル誘起スピン選択性の作業仮説を、キラルな有機結晶で検証した。
その結果、結晶端に生じる反平行スピン対とスピン軌道相互作用の実効的増大というキラル誘起スピン選択性の
特徴を見出すことに成功した。本研究成果がキラル誘起スピン選択性の機構解明に資すると期待する。

研究成果の概要（英文）：Chiral molecules can exhibit spin-selective charge emission, known as 
chiral-induced spin selectivity. Despite the constituent light elements of the molecules, the spin 
polarization can approach that of typical ferromagnets. However, the mechanism of the spin 
selectivity is elusive. A hypothesis on the mechanism has been proposed that time-reversal symmetry 
breaking is essential. In this study, we tested the working hypothesis by investigating 
charge-to-spin conversion in a chiral organic crystal. We found a pair of oppositely polarized spins
 and effective enhancement of spin-orbit interaction, both of which are consistent with the working 
hypothesis based on time-reversal symmetry breaking. We anticipate that our results will give clues 
to the mechanism of chirality-induced spin selectivity.

研究分野：スピントロニクス

キーワード： スピン流　キラリティ
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研究成果の学術的意義や社会的意義
従来のスピントロニクスでは、電気的スピン流生成のために、第一に強磁性金属のスピン交換結合、第二に貴金
属や異種接合界面における強いスピン軌道相互作用が活用された。これらの物質観では、非磁性かつスピン軌道
相互作用の小さな軽元素は、一見するとスピン流生成に不適である。それゆえ、キラルな有機結晶での静的-動
的キラリティ変換に関する本研究成果は、従来の概念体系にないスピントロニクス効果の存在を支持するもので
ある。また、π電子系を基軸とする本アプローチは、固体物性と分子科学を架橋する点で有為であり、双方のス
ピントロニクス関連分野に新たな物質設計指針を提供することも期待できる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

キラリティは当初、「自身の鏡像体と重ならな
い形態」と定義され、空間反転(P)という時間的に
不変な静的な性質のみ強調された。しかし、1980

年代、動的な性質まで包含するようキラリティの
再定義が時間反転(T)にもとづき与えられた。こ
れによれば、キラリティとは「P を破る一方で、
RT を保存する形態(R：適当な純粋回転)」である。
この定義の勘所は、回転運動と並進運動の組み合
わせでもキラリティを構成可能という点であり、
たとえば自転軸にそって直進するコマはキラル
である。時間反転を含めてはじめて現れるキラリ
ティを「動的なキラリティ」と呼ぶならば、スピ
ン偏極と電子流との方向が共線的なスピン流(以
下、縦スピン流と呼ぶ)はまさに動的なキラリテ
ィの好例である。興味深いことに、キラル分子を
用いた磁気抵抗測定において、鏡像体の入れ替え
で符号反転するような磁気抵抗が複数の研究グ
ループから報告されている。この結果はキラル分
子による電流－スピン流変換を支持する。ここに
キラルな原子配列という“静的な”キラリティか
ら、縦スピン流という“動的な”キラリティを生
成する質的に新しい交差物性が垣間見える。 

 

２．研究の目的 

 化学と物理の横断領域において、化学的知見を固体物性へ導入し、静的－動的キラリティ変換
に立脚したスピントロニクス効果を展開する。従来のスピントロニクスでは、スピン流生成に磁
石や貴金属を利用するのが常識であった。軽元素からならキラリティを用いた本研究は、磁石や
貴金属に次ぐ第三のスピン流生成機構を実証するのみならず、漏れ磁場フリーかつ安価な素子
というスピントロニクスの希求に資する。 

 

３．研究の方法 

 ２種の分子からなる結晶中の酸化を用いて一方の分子に伝導性を付与するとともに、カチオ
ンとアニオンとの組み合わせでキラルな分子配列を実現する。これにより、キラリティと伝導性
とを両立する。そのようなラジカル・カチオン塩の代表例が κ-(BEDT-TTF)2·Cu(NCS)2であり、
本研究ではこれを用いた。 

スピン流の検出手法として、強磁性金属(ニッ
ケル) /キラル伝導体の接合界面におけるス
ピン依存界面抵抗の検出を利用した。先行研
究の磁気抵抗測定から、電流印加でキラル伝
導体の内部にスピン流が生成され、最表面に
はスピン蓄積が生じると期待できる。したが
って、先に述べた異種接合界面の近傍に限っ
ていえば、いわば隣接する２種類の強磁性体
と捉えることができ、擬似的なスピンバルブ
構造をなす。また、先行研究の磁気抵抗測定
から、最表面に生じるスピン蓄積の極性は電
流の向きに依存せず、キラリティのみで定ま
ることが支持される。ゆえに、キラリティに
由来する界面磁気抵抗は、交流電流印加時の

直流電圧として観測できるはずである。本研究では実際にそのような直流電圧を検出し、その磁
場・電流依存性や磁場方位依存性を調べることで、κ-(BEDT-TTF)2·Cu(NCS)2 におけるキラリテ
ィ誘起電流-スピン流変換の検証を行った。 
 
４．研究成果 
κ-(BEDT-TTF)2·Cu(NCS)2は典型的な擬二次元ラジカル・カチオン塩であり、超伝導転移を約

10 K で示す。κ-(BEDT-TTF)2·Cu(NCS)2はエナンチオモルフィックな空間群 P21に属するもの

図 2：キラリティ誘起電流-スピン流変換の検出原理。強

磁性体/キラル伝導体の接合界面での単極性スピン蓄積

による周波数下方変換に注目し、交流電流を入力とした

直流電圧測定でスピン依存界面抵抗を検出する。 

強磁性金属  キラル伝導体 

図 1：(a) 原子配列が示す静的なキラリティ。(b) 縦

スピン流が示す動的キラリティ。(c) 本研究が対象と

するキラリティを介したスピン流-電流変換の概念

図。 



 

 

の、そのキラリティに由来する輸送測定はほとんど
調べられていない。その一要因として、カチオンと
アニオンとがともにキラル分子ではないため、バル
ク結晶には二種類のキラル・ドメインが混在するこ
とで、キラリティに由来するシグナルが結晶全体で
は打ち消し合ってしまうことが考えられる。 

本研究では薄膜結晶を電気化学的に育成すること
で、二次元伝導面で数百マイクロメートル、厚みが
数百ナノメートルのデバイスを作製した。このデバ
イスに円二色性信号の空間マッピングを適用するこ
とで、作製デバイスが空間的に一様な信号強度を示
すことを見出した。これは鏡像体過剰率が空間的に
一様であることを意味しており、キラリティに由来
する伝導現象の観測を期待できる。 

直流電圧の外部磁場依存性を図 3 に示す。ここで、
外部磁場、入力電流、測定電圧はすべて κ-(BEDT-

TTF)2·Cu(NCS)2 の 21 螺旋軸方向と平行であり、キラリティに特有の選択則が期待される。ま
た、測定温度は 7.4 K であり、超伝導転移点近傍に位置する。交流電流を印加した場合にのみ直
流電圧が生じ、その強度は交流電流について単調に増加する。重要なことに、直流電圧の極性は
磁場反転で入れ替わり、その磁場依存性は強磁性電極(ニッケル)の磁化曲線とちょうど対応す
る。この結果は、直流電圧シグナルが強磁性電極のスピン偏極方向に依存することを示しており、
キラリティ誘起電流-スピン流変換による界面スピン蓄積を支持するものである。 

 次に 21 螺旋軸方向と外部磁場とが二次元伝導面内でなす角度をθとし、直流電圧のθ依存性
を調べることで磁場方位依存性を得た(図 4a,b)。直流電圧の消失する角度θ0、およびθ0前後に
おける直流電圧の極性から、界面スピン蓄積の方位を決定した。非キラルな極性物質の選択則の
みが働く場合はθ0 = 0°のはずだが、実験的にはθ0 = 17°であり、有意な差異といえる。こ
の結果は、キラリティ誘起電流-スピン流変換により縦スピン流が生成され、入力電流方向と平
行なスピン蓄積が生じることと整合する。 
 この予想を確かめるべく、単一の試料に複数の電極端子を取り付け、結晶全体にわたるスピン
蓄積方位の空間マッピングを行った。図 4c は結晶端におけるスピン蓄積方位のマッピングであ
り、すべての測定端子でθ0 が 0°から有意にずれることを示している。重要なことに、螺旋軸
方向に沿って結晶の“上端”なのか“下端”なのかに応じて、スピン蓄積の極性が反転する。キ
ラル分子を用いた磁気抵抗測定等を網羅的に説明する仮説として、「電流印加時にはキラル分子
の両端に互いに反平行のスピン偏極ペアが出現する」という提案が先行研究でなされていたが、
この仮説と整合する結果が空間スケールの全く異なる有機結晶でも得られたことは興味深い。 

キラル分子に端を発する、キラリティ誘起電流-スピン流変換は、そのスピン偏極率の高さか

ら、キラル分離の新手法や水分解反応の高効率化など幅広い分野に応用されつつある。一方、そ

の物理機構は構築段階であり、本研究成果がこの機構解明に資することを期待する。また、当初

予期していなかった点として、静的-動的キラリティ変換によるスピン流生成が超伝導転移点近

傍でも見出されたことが挙げられる。超伝導体を基軸としたスピントロニクス―超伝導スピン

図 3：直流電圧の外部磁場依存性。外部磁場、

入力電流、測定電圧はすべて κ-(BEDT-

TTF)2·Cu(NCS)2 の 21 螺旋軸方向と平行に設

定した。 

a 

b 

c 

図 4：直流電圧の磁場方位依存性(a, b)と磁場依存性を用いた界面スピン蓄積の空間マッピング(c)。 



 

 

トロニクス―の基礎研究にも本研究は資すると期待する。具体的には、非平衡スピン蓄積と印加

電流の相対角を電流方向の関数として求め、ポーラーやキラルといった対称性にもとづき超伝

導体を分類する－という新しい方法論を期待できる。この汎用的な分類は、他の反転対称性の破

れた超伝導体にも原理的に適用可能であり、点群にもとづいてスピン・トリプレット成分を抽

出・分類するという手法として波及効果が期待される。 
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