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非空間反転対称磁性体の作製と新規スピン光機能の探索
東北大学　松原 正和
名古屋大学　本田 杏奈，大島 大輝，加藤 剛志

1.　はじめに

　物質の構成要素の 1 つである電子は，マイナス符号の
電荷を持っているだけでなく，小さな磁気の性質（スピン）
を持っている．近年，電子が持つ電荷の自由度に加えて
スピン（磁気）の自由度を積極的に利用する「スピント
ロニクス」が，電気・磁気デバイスの新しい駆動原理の
創出や省エネルギー化技術の観点から注目を集め，これ
らに関する研究が世界的規模で進められている．スピン
トロニクス機能の多くは，電流のスピン版である「スピ
ン流（スピン角運動量の流れ）」によって駆動される（図
1）．スピン流を用いれば，超低損失な不揮発性磁気メモ
リーや量子情報伝送が実現可能になると期待されており，
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スピン流の革新的な生成・制御技術の開発が急務となっ
ている．
　一方，近年の微細加工技術の進歩によるナノテクノロ
ジーの発展は，ナノメートルスケールの微小な空間制御
が新機能の創出や新たな物性の開拓，量子状態の制御に
重要であることを明らかにした．とりわけ，光科学，ナ
ノ構造・材料科学の分野において，光の波長よりも小さ
な構造を持つサブ波長人工物質の作製により，物質固有
と考えられてきた光学応答を人工的に制御することが可
能となっている．現在，サブ波長人工物質はメタマテリ
アルと名づけられ，負の屈折，完全レンズ，クローキン
グ（透明マント）など多くの興味深い現象が予測・観測
され，応用面でも大きな注目を集めている．これらの現
象の本質は，注目する光の波長より十分に小さいナノ空

図 1　電流とスピン流．（左）電流：電荷は流れるが，スピンは流れない．
（中央）スピン偏極電流：電荷もスピンもどちらも流れる．（右）純スピン流：電荷は流れないが，スピンは流れる．
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間の制御により，新奇な光－物質機能を実現できること
にある．現在，メタマテリアルを用いた新奇な光－物質
機能は，これまでの常識を根本から覆す物性開拓の観点
から大きな注目を集めている．しかしながら，次世代の
革新的新機能を持つデバイス等の開発には，これらの機
能を凌駕する分野横断型の新技術の開発が必要不可欠で
ある．
　本研究では，従来に無い全く新しい原理により，「室温
かつバイアス印加無し（ゼロバイアス）で，照射する光
の偏光状態によりスピン流の伝播方向や大きさを超高速
で完全制御する新規スピン光機能を開拓する」ことを目
指した（図 2）．これが実現できれば，スピン流の生成・
制御手法の選択肢が広がり，次世代スピントロニクスデ
バイス設計の自由度が飛躍的に向上すると期待される．
そのためのキーワードが，タイトルにある「非空間反転
対称磁性体」であり，文部科学省ナノテクノロジープラッ
トフォーム事業，および，文部科学省マテリアル先端リ
サーチインフラ事業を利用し，利用者が実施機関担当者
に非空間反転対称磁性体の人工的な実現（磁性メタマテ
リアルの作製）を要望するところから研究がスタートし
た [1]．

2.　光スピン流制御に向けた磁性メタマテ
リアルのデザイン

　今回，光による非接触かつ超高速のスピン流の生成・
制御を実現するために，光と物質の非線形相互作用に由
来する光ガルバノ効果に着目した．光ガルバノ効果とは，
物質に光を照射した際に，外部電場を印加しなくても（ゼ
ロバイアスで）方向性を持つ直流の光電流が発生する現
象のことである．これは，2 次の非線形光学効果の一種と
して捉えることができ，式で表すと

（1）

図 2　研究の概念図．（a）光の偏光状態を表すポアンカレ球．光の任意の偏光状態は，ポアンカレ球上のある 1 点に対応する．赤道上の点
はすべて直線偏光，北極と南極は左右円偏光，それ以外の点は楕円偏光に対応する．経度によって偏光方向θω を表し，緯度によって楕円
率角εω を表すことで，光の任意の偏光状態を表すことができる．（b）ナノ空間の対称性を人工操作した磁性メタマテリアルを用い，非接
触かつバイアス印加無しで，光の偏光自由度（偏光方向θω，楕円率角εω）の利用によりスピン流（スピン偏極電流）Jm の伝搬方向θm や
大きさ |Jm| を超高速で完全制御する．

と書ける．ここで，Ej(ω ) と Ek
*(ω )=Ek(-ω ) はそれぞれ j 方

向と k 方向に偏光した光電場を表しており，物質の応答
係数 βijk を通じて i 方向に流れる光電流 Ji が発生する [2]．
ただし，この現象が起こるためには物質に対称性の要件
が必要で，それが「非空間反転対称性」，つまり，空間反
転対称性が破れている必要がある．
　この光電流にスピンの自由度を付与することができれ
ば，光によりスピン流（以後，スピン偏極電流も含む）
を生成・制御することが可能になると期待される．応答
係数β ijk は 3 階の極性テンソルであり，3 × 3 × 3 ＝ 27
個のテンソル成分のうち，どの成分がゼロになり，どの
成分が非ゼロになるかは物質の対称性によって決定され
る．群論を用いた（磁気）対称性の考察から，3 回回転対
称性と垂直磁化を同時に持つ特殊な物質がスピン流の完
全光制御に適していることが分かった [1]．3 回回転対称
性とは，ある軸のまわりに 3 分の 1 回転（120°回転）す
ると元の状態に戻る性質のことである．一般に，物質に
磁気秩序が生じると対称性が変化するが，垂直磁化のも
とでは垂直磁化に平行な軸まわりの 3 回回転対称性は変
化しない．このような特殊な対称性を持つ物質に偏光方
向θω，楕円率角εω の光を照射すると，前述の光ガルバノ
効果（実際には，物質の磁気対称性を考慮した磁気光ガ
ルバノ効果）により誘起されるスピン偏極光電流の伝搬
方向θm，および，大きさ |Jm| はそれぞれ

（2）
（3）

となることが予想される．つまり，スピン偏極光電流の
伝搬方向θm と大きさ |Jm| は，入射光の偏光方向θω と楕
円率角εω により独立かつ自在に制御できることが期待さ
れる（図 2）．式（2）における∓は，垂直磁化の反転によっ
て符号が変化することを意味しており，磁化の向きを反
転すると伝搬方向θm が 180°変わる，つまり，反転する
ことになる．この性質は，磁気光ガルバノ効果が時間反
転操作によって符号を変える特徴を反映している．
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図 3　（a）Co/Pt 多層膜の断面模式図．（b）Co/Pt 多層膜の膜法線方向，および，膜面内方向の磁化曲線．

3.　磁性メタマテリアルの作製と評価

　上記原理を実証するために，実施機関である名古屋大
学に，3 回回転対称性かつ垂直磁化を持つ「非空間反転対
称磁性体」の人工的な実現を要望するところから研究が
スタートした．そして，文部科学省ナノテクノロジープ
ラットフォーム事業，および，文部科学省マテリアル先
端リサーチインフラを活用し，ユーザーと実施機関担当
者という関係で，「非空間反転対称磁性体の作製と新規ス
ピン光機能の探索」に向けた共同研究がはじまった．具
体的には，ナノテクノロジーを用いた「物質の対称性の
人工操作」により，スピン偏極光電流を完全制御する新
原理の開拓を目指し，まず，3 回回転対称性かつ垂直磁化
を持つ非空間反転対称磁性体としての磁性メタマテリア
ルの作製と評価に取り掛かった．
　磁性メタマテリアルの母材に対するユーザーからの要
望は，i）垂直磁化を持つ強磁性体であること，ii）強磁性
転移温度は室温以上であること，iii）実験の都合上，保磁
力が 100mT 程度以下であること，iv）空間反転対称性を
有する等方的な結晶構造を有していること，v）通常の環
境で安定であること，など多岐に渡る．これらの要望を
満たす物質として，名古屋大学からコバルト（Co）と白
金（Pt）から成る Co/Pt 強磁性金属多層膜の提案があった．
Co/Pt 多層膜は Co と Pt の層厚により磁気特性の制御が
可能であり，本研究で必要となる大きな垂直磁気異方性

（膜法線方向に磁化が向きやすい性質）[3] と保磁力の条
件を両立することが可能である．また，Co と Pt は比較的
耐食性の高い材料であり [4]，微細加工後も磁気特性の劣
化が少なく，電気抵抗も低い．
　図 3（a）に Co/Pt 多層膜の断面模式図を，また，図 3
（b）に超高真空多元マグネトロンスパッタ装置により作
製した Co/Pt 多層膜の磁化曲線を示す．1cm × 1cm の大
きさの石英ガラス（SiO2）を基板として，膜構成は基板側
から SiN(5)/Pt(2)/[Pt(0.9)/Co(0.5)]5/Pt(2)（カッコ内は層
厚で単位は nm）である．石英ガラスは洗浄後，真空チャ
ンバ内にて熱陰極型イオン銃により Ar イオンエッチング
によるクリーニングを行っている．SiN 層は Pt 層の密着

性を上げるための下地層，Pt 下地層は Co/Pt 多層膜の垂
直磁気異方性を向上させるために用いた．Co/Pt の垂直磁
気異方性は異種金属が近接することによる界面異方性に
起因し，積層周期を薄くすることで大きくなる [5]．図3（b）
に示すように，作製した Co/Pt 多層膜の膜法線方向の残
留磁化は Co 層厚当りの飽和磁化（1510emu/cc）と等し
く，角形性の良い磁化曲線が得られている．膜面内方向
では直線上の磁化曲線となり，異方性分散（膜内で局所
領域ごとに異方性の大きさと方向に不均一性が生じるこ
と）の小さな膜となっていることが確認される．Co/Pt 多
層膜の保磁力は Co と Pt の層厚比により制御され，Co 層
厚を厚くすると保磁力は小さくなる．今回作製した Co/Pt
多層膜は約 50mT の保磁力を持つ強磁性ヒステリシスを
示し，100mT 程度以下という要件を満たしている（図 3

（b））．
　次に，電子線露光や Ar イオンによる物理エッチングを
用いて，Co/Pt 多層膜に微細加工を施し，人工的な 3 回
回転対称性を導入した．適当なエッチングガスがない Co/
Pt 多層膜のエッチングは物理エッチングに頼らざるを得
ず，一般にエッチング後の残レジストの剥離が難しい．
今回は光による計測のため，残レジストを極力なくす必
要があり，アッシングという手法をとった．しかし，アッ
シングは試料の磁気特性の劣化を招くことが多く，条件
の調整が難しい．そこで，耐食性の良い Co/Pt 多層膜を
用いることで，アッシング耐性も比較的高く，アッシン
グパワー，圧力，時間などの調整により，レジスト残渣
なく，磁気特性も良好な試料を作製することができた．
例として，RIE エッチング装置にて O2 プラズマを生成し，
RF パワー 50W，圧力 1Pa でアッシングした後の磁性メ
タマテリアルの原子間力顕微鏡（AFM）像を示す（図 4）．
一辺が 480nm の正三角形の穴（周期 558nm）を三角格
子状に描画することで，3 回回転対称性と垂直磁化を同時
に持つ「対称性を人工操作」した磁性メタマテリアルを
実現した．保護膜の Pt（2nm）で多層膜を保護している
ことで，酸素プラズマによる試料ダメージを極力抑えた．
アッシング前後で試料の磁気特性に変化はなく，磁気特
性の劣化のない良好な試料を作製することができた．図
5は微細加工後の試料全景を示す光学顕微鏡写真である．



ARIM Japan Magazine 2024 文部科学省「マテリアル先端リサーチインフラ」令和 5 年度秀でた利用成果 -4

磁性メタマテリアルは 250µm × 250µm の領域（2 ヶ所
でそれぞれ三角形の向きが 90°異なる）に作製し，x 方向
および y 方向に流れるスピン偏極光電流を独立に検出す
るため，電流パスを制限する加工（中央の縦の 3 本の線，
および，レーザーによる絶縁）を施した．

4.　光スピン流制御の実証

　本研究では，フェムト秒チタンサファイアレーザー（中
心波長：800nm，パルス幅：～ 100fs，繰り返し周波数：
80MHz）を用いて，作製した磁性メタマテリアルの光ス
ピン流制御の実証実験を行った．レーザー光は光チョッ
パーで 1kHz 程度の周波数に落とし，試料（磁性メタマテ
リアル）を励起した．レーザーのスポットの大きさはサ
ンプル上で直径約 250µm で，これは人工構造を描画した
領域の大きさと同程度である．試料の上下・左右方向に

図 5　スピン偏極光電流測定用に作製した，Co/Pt 多層膜を
ベースとした磁性メタマテリアルデバイスの光学顕微鏡像．

取り付けた電極間に流れる電流をそれぞれロックインア
ンプで検出することにより，誘起されるスピン偏極光電
流の大きさと方向を測定した（図 6（a））．
　今回作製した磁性メタマテリアルに光パルスを照射し
たところ，i）バイアス印加なしで高速のスピン偏極光電
流が流れる［超高速応答機能］（図 6（b）），ii）スピン偏
極光電流の伝搬方向を磁性メタマテリアルの垂直磁化の
向きにより反転できる［磁気スイッチ機能］（図 6（c）），
iii）光パルスの偏光方向θω を変えると，スピン偏極光電
流を意図する方向に伝搬させることができる［伝搬方向
制御機能］（図 6（d）），iv）光パルスの楕円率角εω を変
えると，スピン偏極光電流の大きさを制御できる［強度
制御機能］（図 6（e）），ことなどが明らかになった．これ
らの振る舞いは，人工的に操作された対称性（磁気点群
3m'）に基づく予測（式（2），（3））と完全に一致し，こ
れにより，スピン偏極光電流を完全制御する革新的な光
スピントロニクス機能の基礎原理を開拓した．

図 4　Co/Pt 多層膜に人工的な 3 回回転対称
性を導入した磁性メタマテリアルの AFM 像．



ARIM Japan Magazine 2024 文部科学省「マテリアル先端リサーチインフラ」令和 5 年度秀でた利用成果 -5

図 6　磁性メタマテリアルを用いた，スピン偏極光電流の完全制御の実現．（a）実験配置．（b）超高速応答機能：
光パルスの照射により，瞬時にスピン偏極光電流が流れる．スピン偏極光電流の流れる方向は，垂直磁化 Mz の反
転により向きが反転する（使用した装置の時間分解能により制限されているが，実際にはナノ秒よりはるかに高
速な応答の実現が期待されている）．（c）磁気スイッチ機能：外部磁場により磁性メタマテリアルの垂直磁化の向
きを反転すると，スピン偏極光電流の伝搬方向が反転する．つまり，スピン偏極光電流が磁気に直接結合し，磁
気によりスイッチできる．（d）伝搬方向制御機能：光パルスの偏光方向θω により，スピン偏極光電流の伝搬方
向θm を自在に制御できる（θm=-2θω-90°）．（e）強度制御機能：光パルスの楕円率角εω により，スピン偏極光電
流の大きさ |Jm| を自在に制御できる（|Jm|∝cos2εω）．実験では，波長 800nm，パルス幅 100fs，繰り返し周波数
80MHz のレーザー光を照射し，スピン偏極光電流を生成している．そのため，スピンの流れ（スピン流）を電荷
の流れ（電流）として検出することができる．

5.　実施機関で利用した主な装置

　本研究では，ユーザーから要望のあった磁性メタマテ
リアルを実現するために，名古屋大学の技術代行にて次
の装置を利用した．図 7（a）-（f）に各装置の外観を示す．

（a）Co/Pt 多層膜を成膜するための超高真空多元スパッタ
装置「8 元マグネトロンスパッタ装置」，（b）光の波長以
下の微細レジスト構造を形成するための「電子線描画装
置」，（c）レジスト構造を Co/Pt 多層膜に転写するための

「ECR-SIMS エッチング装置」，（d）残レジストを除去する
ための「RIE エッチング装置」，（e）Co/Pt 多層膜の磁気
特性を評価するための「磁気特性評価システム」，（f）加
工後の表面形状を観測するための「原子間力顕微鏡」．こ
れらの装置を活用し，ユーザーから要望のあった磁性メ
タマテリアルの作製と評価を行った [6]．試料の磁気特性
の調整やアッシングダメージの調整など苦労もあったが，
ユーザーが求める試料を作製することができ，磁性メタ
マテリアルを用いた光スピン流制御の実現という成果に
結びついた．

6.　おわりに

　本稿では，非空間反転対称磁性体を人工的に実現し，
新規なスピン光機能を探索する研究について紹介した．
今回，スピントロニクス技術の根幹をなすスピン流の生
成・制御に対して，メタマテリアルのアイデアを導入す
ることで，元々の物質では不可能だった新規な光スピン
トロニクス機能の創出が可能となり，光の任意の偏光情
報をスピン流（スピン偏極光電流）に転写できることが
明らかになった [1][7]．また，本稿では触れなかったが，
ドイツ・レーゲンスブルク大学のグループとの共同研究
により，テラヘルツレーザー（周波数 2.54 × 1012Hz）
の照射によるスピン偏極光電流の生成にも成功した [8]．
これは磁性メタマテリアルを用いた光スピントロニクス
機能の超広帯域動作を示唆するものであり，「スピンラ
チェット効果」と名付けられた偏光状態に依存しない光
スピン流生成機構の存在も明らかになった．
　スピン流の生成・制御は，革新的スピントロニクス機
能を実現するための中心的課題である．これまで，スピ
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（a）8 元マグネトロンスパッタ装置　　　（b）電子線描画装置　　　　　（c）ECR-SIMS エッチング装置

　　（d）RIE エッチング装置　　　　　（e）磁気特性評価システム　　　　　（f）原子間力顕微鏡
図 7　磁性メタマテリアルの作製および評価のために使用した主な装置．（a）8 元マグネトロンスパッタ
装置，（b）電子線描画装置，（c）ECR-SIMS エッチング装置，（d）RIE エッチング装置，（e）磁気特性評
価システム，（f）原子間力顕微鏡．

ン流の生成・制御手法として，電流・熱・音波・光・マ
イクロ波・機械的振動などが知られているが，室温かつ
超高速で，伝搬方向や大きさを完全制御できるのは本手
法のみである．今回の研究で得られた結果は，ナノテク
ノロジーを用いた「物質の対称性の人工操作」により，
スピン流の生成・制御において多くの既存物質をも機能
化する普遍的な新原理・新機能を開拓するモデルとなる
ものであり，次世代のスピントロニクスデバイス設計の
自由度を飛躍的に向上させると期待される．今後，より
大きな効果を発現させるための微細構造や磁気特性など
様々な検討を進めることで，基礎研究だけでなく工学的
応用への道が拓かれるものと期待される．
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