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1．諸　言

　近年の情報技術革新により、世界の総データ量が指数関数的に増加しており、情報を処理・
保存・伝送するエレクトロニクス分野の革新が強く求められている。特にデータ量が増加す
ることにより、データを高速に処理するトランジスタや保存するメモリの消費電力が問題と
なっている。こういった消費電力の問題を解決するために、新しい機能性デバイスが提案さ
れつつある。その代表例として、エレクトロニクスに用いられる電子の電荷の自由度に加え
て、強磁性体に用いられるスピンの自由度を活用するスピントロニクスが盛んに研究されて
いる。実用化されたスピントロニクスデバイスとして、巨大磁気抵抗効果やトンネル磁気抵
抗効果を用いたハードディスクドライブや磁気抵抗メモリ（MRAM）などの不揮発性メモリ
が挙げられる［1,2］。これらのメモリは2つの強磁性体の磁化の向きに応じて抵抗が変化し、
情報の”0”と”1”を記録する。近年ではスピン流と電流の相互変換［図1（a）,（b）］に着目したス
ピントロニクスデバイスが考案されている。スピン流を用いることで効率的に磁化を操作で
き、さらなる低消費電力の不揮発性デバイスを実現できる。例えば、2010年代から次世代
メモリとしてスピン軌道トルク磁気抵抗メモリ（SOT-MRAM）、2018年に Intel 社より新規
情報処理デバイスとして磁気電気スピン軌道（MESO）デバイスが提案され、動作実証されて
いる［3,4］。どちらのデバイスも盛んに研究されており、特に SOT-MRAMは商品化に向け
て半導体メーカーが熾烈な開発競争を行っている。これら2つのデバイスで最も重要となる
現象は「スピン流-電流相互変換」である。スピン流-電流相互変換とは、スピン流と電流の
変換現象であり、スピン軌道相互作用（SOI）の強い物質（身近な材料では白金など）に電流を
流すと、物質のSOIによりスピンの向きに応じて電子が散乱され、スピン流が生じる［図1（b）
左］。逆にスピン流を注入すると、SOIによりスピン流が散乱され電流に変換される［図1（b）
右］。例えば SOT-MRAMの場合、非磁性金属に電流を流してスピン流に変換し、そのスピ
ン流で強磁性体の磁化の向きを制御することができる［図1（c）］。SOT-MRAMやMESOデ
バイスの消費電力を決める要因はスピン流-電流変換効率であり、この変換効率が高いほど

図1 （a）電流、スピン偏極電流、純スピン流の定義。j↑アップスピン電子の流れ、j↓がダウンスピン
電子の流れである。今回の報告では、スピン流と呼ぶものは全て純スピン流である。（b）スピン流
-電流相互変換 （c）SOT-MRAMの模式図。トンネル磁気抵抗効果により情報を読み出し、スピン
流-電流変換でスピン流を生成し、磁化を操作して情報を書き込む。
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低消費電力動作が実現できる。また、このスピン流-電流変換を用いたエネルギーハーベス
ティング技術も注目を集めている［5］。スピンゼーベック効果により温度勾配からスピン流
を生成し、スピン流を電流に変換することで発電を行うことができる。このようにスピン流
-電流相互変換は、低消費電力の情報処理デバイスやメモリ、熱電変換において極めて重要
であり、高いスピン流-電流変換効率を持つ材料が強く望まれている。
　近年、高効率なスピン流-電流変換が期待できる系として、物質界面が注目を集めている。
界面におけるスピン流-電流変換、いわゆる逆エデルシュタイン効果（IEE）は主に界面の空
間反転対称性の破れによるラシュバ型スピン軌道相互作用（RSOI）に起因する。物質界面で
はRSOIによってバンドのスピン縮退が解け、アップとダウンスピンのバンドに分裂し、フェ
ルミ面が大きな円と小さな円に分かれる［図2（a）］。これらのバンドにスピン流を注入する
と、アップスピン電子の化学ポテンシャルは上昇し、ダウンスピン電子の化学ポテンシャル
は減少する［図2（a）上図］。そのため、大小のフェルミ面が互いに逆方向にシフトし、大き
いフェルミ面のシフト方向に電子が移動する［図2（a）下図］。これが IEE によるスピン流-
電流変換である。IEEは重金属やトポロジ
カル絶縁体、酸化物界面で観測されている
［6-11］。中でも、ペロブスカイト酸化物
SrTiO3（STO）と、LaAlO3（LAO）やAlOx
などの他の酸化物との界面に形成される2
次元電子ガス（2DEG）は高効率のスピン流
-電流変換が報告されている［8-11］。しか
し、LAOとAlOx はともに反磁性絶縁体で
あるためスピン流の輸送が阻害され、およ
そスピン流が～1/100-1/1000程度まで減
衰し、STO面の2DEG にスピン流が届か
ず、最大変換能力を十分に発揮できていな
いという大きな問題がある［12-15］。本研
究の目的は、スピン流を高効率で輸送し、
高いスピン流-電流変換を可能とする材料
を探索し、物質設計の指針を定めることで
ある。

2．高効率スピン流輸送・変換材料としての LaTiO3+δ/SrTiO3

　我々は強相関極性金属 LaTiO3+δ（LTO）に着目して研究を行う。LAOや LTOは極性材料
であるが、STOは極性を持たないため、これらの界面に2DEGが生じる［17,18］。本研究で
は LTO/STO界面に形成される2DEGにおいて高効率スピン流-電流変換を目指す。以下に
LTOのメリットを説明する。
I． LTOは通常Ti3+（3d1）状態を持つ反強磁性強相関モット絶縁体であるが、過剰酸素や格

子歪により常磁性金属になる［19-21］。LAOやAlOx などの反磁性絶縁体に比べ、LTO
の金属的性質はスピン流を効率的に輸送することが可能である。

II． s,pキャリアが遍歴する通常の金属と異なり、LTOはフェルミ準位（EF）に Ti サイトの

図2 （a）逆エデルシュタイン効果 （b）強相関金
属 LTOにおけるスピン散乱の抑制機構［16］
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比較的局在した d軌道のアップ（ダウン）スピンのみを持つ。ダウン（アップ）スピンは、
強相関物質の強いオンサイトクーロン斥力により、EF より高いエネルギー位置に存在
する。そのため、スピン流輸送中のスピン散乱が大幅に抑制されることが期待される［図
2（b）］。

III． 強い極性界面や大きな仕事関数差により LTO/STO界面の2DEGは1.8×10-11 eVmと
いう大きなラシュバ係数αRを持つ［22,23］。スピン流-電流変換効率はラシュバ係数αR
に比例する。

IV． LTOは STOとの優れた格子整合性（1.5％）からエピタキシャル成長が可能である［20］。

　以上の特徴から LTO/STOはスピン流輸送とスピン流-電流変換の両者が高効率に行える
材料であると期待できる。さらに格子整合が良い（La,Sr）MnO3（LSMO）をスピン流注入源と
して、オールエピタキシャル LSMO/LTO/STOヘテロ構造を作製することができる。本研
究では分子線エピタキシー法（MBE）を用いて結晶成長を行うため、極めて高品質な単結晶
や界面を実現できる。これにより、スピン散乱や移動度の低減を抑えることができ、物質本
来のスピン流-電流変換を調べることができる。この高品質オールエピタキシャルヘテロ構
造を実現できるという点は本研究の最大の特徴・独創的な点であるが、一方で極めて高度な
結晶成長技術を要するという困難さも意味している。また、LTOは準安定相なため、高品
質な LTOを成長することは一般的に難しい。この点が最大の問題点である［19］。
　本研究ではMBEを用いて最適な成長条件を見つけ、高品質な LTO単結晶を実現した。
さらに、我々は高品質オールエピタキシャル LSMO/LTO/STO ヘテロ構造を作製し、
LTO/STO界面において全材料系で最高効率となる～190 nmの巨大なスピン流-電流変換効
率を達成した［16］。この値は通常の重金属と比べて200-2,000倍程度大きい。そして、得ら
れた実験結果から高いスピン流-電流変換を実現するために重要な材料設計指針を定めた。

3．実験結果

3.1． 分子線エピタキシー法を用いた高品質オールエピタキシャル LSMO/LTO/STOヘテ
ロ構造の作製

　試料はMBE装置を用いて作製した。STO（001）基板上に LTO（1.2 nm）、LSMO（12 nm）
を成長した。試料構造を図3（a）に示す。成長時は反射高速電子線回折（RHEED）を用いて常
時RHEED像とその回折強度を観察している。LTOは酸素敏感な準安定相であり、容易に
安定相の La2Ti2O7になってしまう。そのため、LTO成長時は極めて低酸素圧力な条件が必
要となり、通常はごく少量の酸素を導入して成長を行う。一方で、STO基板は高真空・高
温下で酸素が抜け出すことが知られており、STO基板上の LTOは、STO基板から抜け出
した酸素が供給されることにより無酸素で成長を行える。以上のことから、LTOは成長温
度を600℃、酸素とオゾンを入れずに2×10-7 Pa の真空度で成長を行う。成長中のRHEED
強度を図3（b）に示す。LTOの成長において、RHEED強度は常に La が基板全面を覆った
ときに最大値、Ti が全体を覆うときにスタート時と同じ強度になるように成長を行う。こ
の緻密かつ繊細な成長手法・条件を用いることで極めて高品質な LTO薄膜を実現した。
LSMOは成長温度を720℃とし、酸素とオゾンを供給することで2×10-4 Pa の真空度で成
長を行う。
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　続いて、LSMO/LTO/STOの RHEEDを図3（c）に示す。いずれもストリークパターンが
得られており単結晶が得られていることが分かる。X線回折法（XRD）より LSMOの干渉縞
が観測されており、極めて急峻な界面が得られている［図3（d）］。また、原子間力顕微鏡
（AFM）により得られた表面像から、明瞭な原子ステップが観測されており、表面が原子レ
ベルで極めて平坦であることが分かる［図3（e）］。最後に、走査透過顕微鏡（HAADF-STEM）
による原子像は、原子が規則正しく整列し急峻な界面が得られている［図3（f）］。以上のこと
から極めて高品質なオールエピタキシャル単結晶ヘテロ構造の LSMO/LTO/STOが得られ
たことが確認できた。
　また、参照試料として（LaAlO3）0.3（SrAl0.5Ta0.5O3）0.7（LSAT）基板を用いた LSMO/LTO/
LSATを同じ条件で作製した。LTO/LSAT界面は2DEGができないため、2DEGの存在す
る LTO/STOとのスピン流-電流変換の比較に用いる。

3.2．スピンポンピング測定を用いたスピン流-電流変換
　本研究ではスピンポンピングという手法でスピン流を生成する［24］。スピンポンピングは、
強磁性共鳴（FMR）を用いて、強磁性体（FM）から非磁性体（NM）へスピン流を注入する方法
である。FM/NMヘテロ構造において、磁場を印加すると FMの磁化が歳差運動する。こ
こでマイクロ波を印加し、磁化の歳差運動とマイクロ波の周波数が一致した時、FMRが起き、
歳差運動が摩擦で減衰することなく継続する。この時 FM/NM界面で、歳差運動による非
平衡なスピン偏極状態を補償するようにアップスピンが FMからNMに、ダウンスピンが

図3 （a）スピンポンピング測定に用いる試料構造。マイクロ波の磁場hmw は面内の［1 1 0］方向に印
加している。静磁場は面内方向［110］（i.e., θH= 0°, 180°）に印加する。（b）LTO成長中のRHEED
強度振動 （c）LSMO、LTO、STOの RHEED図。電子線は［100］方向に入社している。（d）LSMO/
LTO/STOの XRDスペクトル （e）LSMO/LTO/STOの表面 AFM像。表面の高さ方向の二乗平均
平方根（RMS）は0.244 nm と小さく、表面は原子レベルで平坦である。（f）LSMO/LTO/STO の
HAADF-STEM像［16］
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NMから FMに流入し、アップスピンとダウンスピンで流れる向きが反対になるためスピ
ン流が実現される。
　LSMO/LTO/STOに対してスピンポンピング実験を行った。周波数9.1 GHz のマイクロ
波を照射してFMRを起こす［図4（a）］。詳細な実験のセットアップは図3（a）に示す。図4（b）
に示すように、起電力は共鳴磁場［図4（a）］で最大値を迎え、かつマイクロ波のパワーに比
例して増加する。この結果から IEE由来の信号を取り出すため、対称成分Vsym と非対称成
分に切り分ける。対称な起電力には IEEとゼーベック効果の寄与が含まれており、Vsym,ave=
（Vsym,0°-Vsym,180°）/2により IEE由来の起電力だけを取り出すことができる［25］。このVsym,ave
からスピン流-電流変換によって生じた二次元電流jC,sym2D が求められる。二次元電流と起電
力の温度依存性を図4（c）に示す。温度を下げるにつれて、二次元電流と起電力は劇的に増
加している。jC,sym2D/hrf2は最大で655.1 mA m-1G-2に達し、これは IEEで報告された他の材
料系の値（Ag/Bi で1.5 mA m-1G-2［6］）よりはるかに大きく、LTO/STOで巨大なスピン流-
電流変換が起きていることを示している。また、2DEGが存在しない LMSO/LTO/LSAT
ではスピン流-電流変換の信号が観測されないため、LSMO/LTO/STO の巨大な信号は

図4 （a）LSMO/LTO/STO の FMRスペクトル （b）LSMO/LTO/STO のスピン流-電流変換によ
り生じた起電力のパワー依存性。挿入図は起電力の対称成分のパワー依存性。マイクロ波のパ
ワーMPは30-100 mWの範囲で変化させた。（c）LSMO/LTO/STOのスピン流-電流変換により
生じた二次元電流の温度依存性。挿入図は起電力の温度依存性。（d）LSMO/LTO/STOと LSMO/
LTO/LSAT のスピン流 - 電流変換により生じた二次元電流の比較［16］
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LTO/STO界面の2DEG由来であると言える［図4（d）］。
　次にスピン流密度j S0は以下の式で表される。

　　（1）

　ここで gr↑↓, MS, γ, g, μB, ω, α, ℏはミキシングコンダクタンス、LSMOの飽和磁化、磁
気回転比、g因子、ボーア磁子、角周波数、ダンピング定数、ディラック定数である。gr↑↓は
LSMO/LTO/STOの FMR信号の半値半幅［図4（a）］から求められる。
　最後に以下の式を用いてスピン流-電流変換効率λIEE を求める。

　 （2）

　図5に今回の実験で得られたλIEE の温度依存性と LAO/STOとAlOx/STOのλIEE を示す。
温度が下がるにつれてλIEE が大きく増加する。この傾向は STOの誘電率が低温で大きく増
加することで、電子緩和時間τe が増加する
ためである。今回、LSMO/LTO/STOにお
いて、最大で193.5 nm という世界最高効率
のスピン流-電流変換を達成した。他の材料
系において、Ag/Bi は0 .3 nm、HgCdTe/
HgTeは2.0 nm、LAO/STOは6.7 nm、AlOx/
STO は~60 nm であり［6 , 7 , 9 , 11］、LTO/
STO の効率が極めて大きいことがわかる。
また、IEE とは異なるスピン流-電流変換現
象である逆スピンホール効果と比較しても
高効率である。バルク材料で生じる逆スピン
ホール効果において、λIEE はθSHEλS と等価
とみなすことができる［27］。ここでθSHE は
スピンホール角、λS はスピン拡散長である。
Pt などの重金属は1 nm以下である。スピン
ホール材料で報告されている最高値は BiSb
の2.5 nmである［28］。

3.3．共鳴角度分解光電子分光法によるバンド分散観測と理論計算
　IEEにおける多軌道バンド構造の役割を明らかにするために、強束縛近似モデルとボルツ
マン方程式に基づく理論計算を行う［29］。最初に共鳴角度分解光電子分光法（R-ARPES）を
用いて LTO/STOのバンド分散とフェルミ面を測定した［図6（a）,（b）］。得られたバンド構
造とフェルミ面をもとに、強束縛近似モデルでバンド分散を計算し、R-ARPES の結果と計
算結果が一致するように強束縛近似モデルのバンド変数を最適化した。スピン軌道相互作用
に加えて、バンドの複雑な混成により、従来にないスピン分裂がラシュバ効果により生じる
［図6（a）挿入図］。今回、スピン軌道相互作用の大きさΔASO を15 meV に固定し、分極ひず
みΔz を変数として、λIEE をボルツマン方程式から理論的に計算した。Δz=20 meV の時の

図5　STOをベースとした様々なヘテロ構造
におけるλIEE の温度依存性［8-11,16,26］
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λIEE の計算結果は実験値をよく再現した［図6（c）］。図6（d）に示すフェルミ面は大きなRSOI
によりそれぞれのバンドがスピン分裂しており、大きなλIEE の要因の一つになっていると
考えられる。図6（d）からバンド分裂幅Δkを見積り、αR=ℏ2Δk/（2m*）を計算すると1.0×
10-11 eVmとなった。この値は LTO/STOのスピンポンピング測定によるαR の実験値（=αR
τe/ℏ=8.4×10-12 eVm）や弱反局在と理論計算によるαRの報告値（1.8×10-11 eVm）と近い
値である［22］。

4．高効率スピン流-電流変換に向けたマテリアルデザイン

　大きなスピン流-電流変換効率λIEE（=j C2D/j S=αRτe/ℏ）を得るためには、大きなラシュバ
係数αRと長い電子緩和時間τe、高効率のスピン流輸送が必要である。FM/NM/STOにお
いて、NMがLAOやAlOx などの反磁性絶縁体の場合、変換された電流はSTO界面に流れ、
2DEG の長いτe の恩恵を受ける。しかし、FMから注入されたスピン流は反磁性絶縁体の
NM層を通過する際に大きく減衰し、λIEE の減少につながる。一方、NM層が金属の場合、
スピン流は効率的に2DEGに注入されるが、変換された電流の一部はNM層に拡散し、実
効的にτe を減少させるため、λIEE は低下する［30］。従って、τe とスピン流輸送の両方を最

図6　LTO/STOにおける（a）バンド分散と（b）フェルミ面。実線と点線は強束縛近似モデルにより
計算したバンド分散とフェルミ面。挿入図はdxy とdyz バンドの交差点の拡大図。拡大図中の点線
は LSMO/LTO/STOにおけるフェルミ準位E'F。偏光やセットアップの関係上、点線部分のバンド
は観測できない。（c）実験と理論計算で得られたλIEE の温度依存性（d）計算で得られたフェルミ面。
矢印はスピンベクトル期待値をとして図示［16］
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大化し、αRが高い適切な材料を選択することが高いλIEE を得るために重要である。
　今回の我々の結果は、LTOが上記の観点から適切な材料であることを示している。LTO/
STO界面の2DEGは大きなラシュバ係数αRをもつ。また、LTOは金属のためスピン流が
効率よく伝搬することができる。さらに、LTOの抵抗率ρは1×10-3 Ωcm程度であり、通
常の金属と比較して高い［20］。この LTOのバッドメタルな特性は2DEGのτe の減少を防ぐ
ことができる。加えて、我々のヘテロ構造は界面が高品質・急峻であるため、界面ラフネス
による散乱が抑制され、τe が大きいと考えられる。以上のことから、界面におけるスピン
流-電流変換は界面の品質も重要となる。

5．まとめと今後の展望

　高品質のオールエピタキシャル単結晶 LSMO/LTO/STOヘテロ構造を作製し、強相関極
性金属 LTO/ 非極性絶縁体 STO界面の2DEGを用いて～190 nmの大きなスピン流-電流変
換効率を得ることができた。この値は、通常の重金属と比べて200-2,000倍程度大きく、現
在報告されている全ての材料系で最高効率である。また、スピンホール系とは対照的に IEE
の場合、高品質な試料が高いスピン流-電流変換効率をもたらすことが実験から示唆された。
さらに理論的な側面からも実験結果を定量的に説明することができた。以上の結果は、
LTOによる高効率スピン流輸送と LTO/STOによる高効率スピン流-電流変換によるもの
である。今後は、ペロブスカイト酸化物の機能性（強誘電、面直強磁性［31,32］、超伝導［33］、
マルチフェロイクス［34］、ワイルフェルミオン［35-38］など）と格子整合の良さから、単結
晶ヘテロ構造でスピン流と他の物理現象の交差現象探索が期待できる。
　さらに、これまで界面におけるRSOI は適切な材料を組み合わせることで設計可能である
ことが知られていた。今回我々が示した高効率スピン流-電流変換に向けたマテリアルデザ
インの指針より、RSOIやαRだけでなくスピン流輸送やτeの観点からも材料を考えることで、
材料が持つスピン流-電流相互変換のポテンシャルを最大化できる。今回報告した LTO/
STOは、材料設計指針からも最適な材料であり、高効率なスピン流輸送とスピン流-電流変
換を共存させることができるため非常に魅力的な材料系である。この高効率なスピン輸送・
変換は、スピン軌道トルク磁化反転やスピン流-電流変換などの物理現象に重要であり、
LTO/STOはスピントロニクスデバイスによる超低消費電力コンピューティングやメモリ、
高効率な熱電変換など幅広い用途で他の材料と一線を画す材料である。
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