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5d 遷移金属酸化物を用いた高効率電流 -スピン流変換の開拓
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5d遷移金属酸化物であるタングステン酸化物WO3とイリジウム酸化物SrIrO3を対象に、
それらの薄膜特性と電流 -スピン流変換効率を調査した。WO3膜は、酸素欠損量が小さ
く十分に電子ドープされていないことが要因となり高い電気抵抗率を持つため、スピン流
測定に進めなった。一方で、高品質なエピタキシャル SrIrO3（001）薄膜を作製し、二層膜
デバイス SrIrO3 /強磁性金属 Co20 Fe60 B20における電流 -スピン流変換効率を調査した。
参照試料 Pt/Co20 Fe60 B20と比べ、SrIrO3の変換効率は Ptの三倍に達し、エピタキシャル
SrIrO3は将来の省電力磁気メモリデバイス応用に有力であることを見出した。本研究成
果は、SrIrO3と強磁性酸化物の二層膜構造においてエピタキシャル界面を介した高効率
電流 -スピン流変換を実現するための起点となる。

We investigated film characterization and efficiency of charge to spin current conversion 
in5d transition metal oxides such as tungsten oxide WO3 and iridium oxide SrIrO3 . The 
WO3 didnot exhibit reasonable electrical resistivity to measure spin-current measurement 
since theoptimization revealed poor electron doping to the WO3 film with small amount of 
oxygendeficiency. Contrary, we fabricated high-quality epitaxial SrIrO3 (001) film to examine 
the chargeto spin current conversion in bilayer SrIrO3 /ferromagnetic metal Co20 Fe60 B20 
alloy. Bycomparison with the Pt control sample, the efficiency of SrIrO3 is three times higher 
than that ofPt, highlighting that the epitaxial SrIrO3 is promising for low-current and reliable 
magneticmemory device application. Thus, our work is a good starting point to archive 
highly-efficientcharge to spin-current conversion through epitaxial interface combining the 
SrIrO3 and oxideferromagnet.

1．はじめに
近年、情報化社会の発展に伴って電子デバイスの高密度化・省電力化が喫緊の課題にな
っており、電子のスピン角運動量の流れであるスピン流を利用したスピントロニクスが重
要な研究対象となっている。中でも、強磁性層と非磁性層で構成される二層膜デバイスは、
電流を流すだけで磁化制御が可能なため、省電力磁気メモリ開発に向けて注目されている。
この機構の本質は、スピンホール効果を介した電流 -スピン流変換である 1）。スピンホー
ル効果は、強いスピン軌道相互作用を有する白金 Pt2 , 3）やタングステンW4）などの非磁性
5d遷移金属多結晶を中心として研究されてきた。ところが、現在提案されている金属二
層膜デバイス構造には、金属の酸化によるデバイスの劣化、界面での構造インコヒーレン
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スによる電流 -スピン流変換効率の低下、という二つの重要な問題があることが明らかと
なってきた。
デバイス応用に向けて上記の問題を解決するために、エピタキシャル全酸化物構造を用
いた高効率電流 -スピン流変換デバイスの創製が必須である。酸化物は金属と比べ、基板
との格子整合性に優れているため、エピタキシャル成長しやすい利点がある。同じ構造を
有する磁性層と非磁性層を用いれば、原子レベルで平坦なエピタキシャル界面が実現でき
る。室温で強磁性を示す酸化物は数多く知られているが、高い電流 -スピン流変換効率を
もつ非磁性酸化物は少ない。そこで新規材料探索のため、電気電導性と強いスピン軌道相
互作用を併せ持つ 5d遷移金属の酸化物群が有力である。5d遷移金属酸化物は、フェルミ
面近傍の状態密度が強いスピン軌道相互作用をもつ 5d電子のみで支配され、5dと 6s電
子で支配されている 5d遷移金属とは異なるスピン流物性が見込める。本研究では、5d遷
移金属酸化物のタングステン酸化物WO3とイリジウム酸化物 SrIrO3の 2つの物質を対象
として、薄膜作製と電流 -スピン流変換に関する結果を報告する。

2．実験手順
2.1　成膜と薄膜構造の評価
パルスレーザー堆積法によりセラミックターゲットに波長 248 nmのエネルギーを持つ
エキシマレーザーを照射することで薄膜作製を行う。チャンバー内の基板温度と酸素分圧
を系統的に制御し、任意の基板上にエピタキシャル成長する。次に、エックス線回折によ
る 2θスキャンを行い、基板と薄膜のピークを観測し、面直格子定数と厚さを決定する。
薄膜試料によっては、面内の結晶配向を理解するために、逆格子空間図を得る。

2.2　デバイス加工とスピン流測定
スピン流測定には電気伝導率が高い薄膜試料が必要である。薄膜最適化が出来たところ
で、マグネトロンスパッタを用いて磁性層を蒸着する。実績のある強磁性金属として
Co20 Fe60 B20合金を用いる。従い、強磁性層と非磁性層で構成される二層膜構造が作製さ
れる。フォトリソグラフィとイオンミリングを用いてホールバー構造のデバイスを作製す
る。Fig. 1（a）は二層膜デバイス SrIrO3 /CoFeBの光学顕微鏡図を示し、その形状は幅
10 µmと長さ 50 µmである。スピン流測定は、ホール抵抗の二次高調波 RH

2ωを測定する
ことで、非磁性層由来のスピン流生成を観測する。高調波測定と呼ばれるこの測定法 3）か
ら、スピン流が磁化と相互作用することで生じるトルク～有効磁場が評価出来、電流 -ス
ピン流変換効率が得られる。例として、
SrIrO3 /CoFeBの高調波測定の結果を
Fig. 1（b）に示す。印加磁場を xy面内
で回転させた時の RH

2ωの角度依存性
を調査し、RH

2ωが印加磁場の増大と
共に増加することを観測した。この結
果は、SrIrO3においてスピン流が生
成していることに加えて、スピン流の
寄与が外部磁場により抑制されている
ことを示す。

Fig.1 :  (a) ホールバー構造を持つデバイスの光学顕微
鏡図。(b) 外部磁場印加時 0 . T と 1 T におけ
るホール抵抗の二次高調波 RH

2ωの面内角度依
存性結果。
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3．結果と考察
3.1　WO3

酸化物WO3は Aサイトの無いペロブスカイト構造 ABO3に属する 5 , 6）。金属Wのフェ
ルミ面近傍は 5d, 6s軌道で支配されているのに対し、酸化物WO3はフェルミ面近傍に状
態密度が存在しない 5d 0の電子状態を示す 7 ,8）。WO3はその絶縁性のためにこれまでスピ
ントロニクス分野では未開拓の物質であった。WO3をスピントロニクスデバイスに展開
するためには、金属相の実現が求められる。パルスレーザー堆積法によるエピタキシャル
成膜を通して、WO3薄膜中に酸素欠陥による電子ドープを行う。これまで酸素欠陥が導
入されたWO3 -δ薄膜における電気抵抗率の大幅な減少は試みられているが、金属相の実
現には至っていない 9）。δは酸素欠損に関連する電子数を示す。酸素分圧制御と基板歪み
を組み合わせることで酸素欠陥を自在に導入し、金属相を持つWO3 -δ薄膜を実現する。
バルクWO3の格子定数は 0 .3705nmであるため、格子定数が近い LaAlO3（001）基板（以下
LAO）と大きい SrTiO3（001）基板（STO）を選んだ。それぞれの格子定数は、0 .3970nm（LAO
基板）と 0 .3905nm（STO基板）となる。Fig 2（a）は異なる酸素分圧下において LAO上に成
膜されたWO3薄膜のエックス線回折結果である。基板温度は 550℃である。基板近傍に
生じる大きなピークはWO3薄膜のピークに相当し、低酸素分圧下においては広角側に近
づき、格子定数が短くなり、低酸素分圧で格子定数が長くなる先行研究の結果 9）とは逆の
傾向を示した。ここで、0 . 3708 nm（100 mTorr）<0 .3717nm（120 mTorr）<0 .3764nm（145 
mTorr）である。明瞭なフリンジからエピタキシャル成長が見られ、膜厚は 20 – 25 nmと
評価された。電気抵抗率は 120 mTorrと 145 mTorrでは、絶縁性であるが、100 mTorrで
は 7 . 6Ωcmを示しわずかに電気が流れている。理想的には 1 mΩcmを下回る基準が金属
相と定義されているため、金属相WO3 -δには程遠い。
次に、STO上にWO3薄膜の成長を試みた。Fig.2（b）と 2（c）は 120 mTorrと 40 mTorr
の結果に対応している。全体の 2θスキャンから基板と薄膜のピークのみが観測され、エ
ピタキシャル成長が得られている。120 mTorrの格子定数は、0 . 373 nmを示し、40 mTorr
では薄膜ピークの位置が低角に寄り格子定数が増長し、0 .3812nmである。電気抵抗率は、
0 .8Ωcmであるため理想的な金属状態には至っておらず、酸素欠損は小さいと言える。一
方 120 mTorrでは絶縁性を示した。LAO基板と STO基板上で酸素分圧を制御しWO3薄
膜の最適化を行ったが、金属相は実現されず、デバイス加工には進めなかった。先行研究 9）

では STO上のWO3薄膜において 1 . 5 mΩcmの電気抵抗率が得られており、その格子定
数が 0 .401nmに到達していることから、更なる格子定数の増長が金属相WO3 -δの実現に
必須な条件であると予想される。

Fig.2 :  (a) 異なる酸素分圧下における LAO上のWO3薄膜。(b) 120 mTorrと (c) 40 mTorrにおける
STO上のWO3薄膜。基板温度は 550℃に固定。
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3.2　SrIrO3

5d遷移金属酸化物の代表であるイリジウム酸化物は、スピン -軌道モット絶縁体 10）や
半金属絶縁体転移 11 , 12）のような多彩な物性を示すことで知られている。特にペロブスカ
イト構造を持つ SrIrO3（以下、SIO）は、半金属の物性を持つことが自明であり、エピタキ
シャル薄膜の合成により、デバイスに展開できスピン流測定が可能になる。パルスレーザ
ー堆積法により、基板温度 630℃、酸素分圧 190 mTorrの条件で、110に配向した DyScO3

（DSO）基板上に SIO薄膜を成膜した。Fig.3（a）はそのエックス線回折の結果を示している。
Fig. 3（b）は DSO（220）基板周りの拡大図を示しており、基板の左側に SIO（002）薄膜のピ
ークが観測されている。全体的に基板と薄膜のみのピークが生じており、単相であり、
SIOのエピタキシャル成長が確認された。Fig.3（b）より、薄膜ピーク周りに明瞭なフリン
ジが観測され、膜厚は 30nmと評価された。Fig.3（c）は、逆格子空間図を示し、薄膜と基
板の面内格子定数が揃うコヒーレント成長が実現された。このようなエックス線回折から、
デバイス化とスピン流測定に向けて、高品質な SIO薄膜が得られた。
次に、Fig.2で取り上げたようにスパッタ法を用いて二層膜 SIO/CFBデバイスを作製し、
高調波測定を行った。この時の SIOと CFBの膜厚は、それぞれ 20 nmと 3 nmである。
Fig. 2（b）で得られた RH

2ωに対して、スピン流が磁化に作用するトルクの成分を分離する
ことで、dampinglike,DLトルクの寄与（DLcontribution）を見積る。Fig.4（a）は、DL成分

Fig.3 :  (a) 2θ-θスキャン。(b) (a)の拡大図。SIO (002)周りに明瞭なラウェフリンジ。(b) 逆格子空間
図。薄膜と基板の面内格子定数が揃うコヒーレント成長。

Fig.4 :  (a) SrIrO3 /CoFeB における DL トルク成分の外部磁場依存性。(b) Pt (4 )/CoFeB (2)における
外部磁場依存性。(c) 電流 -スピン流変換効率の CoFeB膜厚依存性。
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の外部磁場依存性であり、傾きから DLトルクに相当する有効磁場 BDLを評価する。
Fig.4（b）はスピンホール効果を介したスピン流生成に実績のある Ptを用いた二層膜 Pt（4）
/CFB（2）の結果である。BDLから電流 -スピン流変換効率が決定され、その結果を Fig.4（c）
にまとめる。近年、強磁性由来のスピンホール効果や異常ホール効果に起因するスピン流
生成も議論されている 13）。これの影響を調べるため、CFBの厚さを系統的に制御したが、
電流 -スピン流変換効率は一定の値を示した。SIOの電流 -スピン流変換効率は 0.3であり、
参照試料 Ptの 3倍に達し、有力なスピン流生成物質であることを示唆している 14）。今後は、
SIOと同じペロブスカイト構造を有する強磁性酸化物とのエピタキシャル構造の作製に取
り組むことで、金属二層膜デバイスが直面する界面構造の改善に迫る。このような原子レ
ベルで平坦なエピタキシャル界面を用いることで界面が重要なスピン流生成の理解を深
め、高効率電流 -スピン流変換デバイスの創出が現実のものとなる。

4．結論
本研究では、大きなスピン流生成が見込める 5d遷移金属酸化物であるWO3と SrIrO3

を研究対象として薄膜作製から取り組んだ。WO3薄膜では、金属相WO3 -δ薄膜合成に向
けて基板と酸素分圧を変えて最適化を行ったが、電気抵抗率は以前高くデバイス加工に望
めなかった。一方で、SrIrO3薄膜では、エピタキシャル成長された高品質薄膜が作製され、
デバイスを加工し高調波測定を介して、スピン流由来の明瞭なシグナルを検出した。シグ
ナルの大きさと理論モデルを元に解析した結果、SrIrO3の電流 -スピン流変換効率は参照
試料 Ptの 3倍に達した。この結果は、SrIrO3は、スピン流生成現象の更なる理解に迫る
ための有力なスピントロニクス物質であることを示唆している。例えば、本来の目的であ
る強磁性酸化物を組み込んだ二層膜エピタキシャル酸化物構造を舞台としたスピントロニ
クス研究に展開できる。二層膜エピタキシャル構造では、スピン流の透過に関連する界面
構造の改善に直結し、高効率電流 -スピン流変換の実現が期待できる。
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