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An outstanding challenging in nanomagnetism is the quantitative understanding of magnetization reversal process of

nanostructures. We investigate the magnetization reversal of individual Co islands on Cu (111). We measure switching

fields HSW of single Co islands using spin-polarized scanning tunneling microscopy/spectroscopy at 8 K. The switching

field changes with island size. The switching field increases with size and reaches a maximum value of 2.4 T at a size of

5500 atoms, and decreases for larger islands. To discuss magnetization reversal processes, we extract the energy barrier

ΔE for magnetization reversal as a function of island size. Our analysis reveals a crossover of the magnetization reversal

from an exchange-spring behavior to domain wall formation with increasing size at around 7500 atoms.
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1．は じ め に

磁性ナノ構造の磁化反転メカニズムを明らかにするこ

とは，学術的な興味だけでなく，高密度化がすすむ磁気

記録媒体への応用1, 2)という観点からも重要である。時

に交換相互作用は磁性ナノ構造体中のすべての磁気モー

メントを平行に配置し，その反転はいわゆるマクロスピ

ンのコヒーレントな回転によって説明される。Stoner-

Wohlfarthモデル3)はこの磁化反転メカニズムを記述し，

これまでに多くの実験結果4〜6)をうまく説明してきた。

Fig. 1に，このモデルを説明する図を示す。ここでは，

磁性ナノ構造が一軸異方性をもち，外部磁場を磁化と反

平行に印加した場合を考える。この条件は，本論文で紹

介する Cu(111)基板上に形成した Coアイランドを用い

た実験と同じである。ゼロ磁場（H＝0）では，エネル

ギー的に同等な二つの磁化状態↑と↓は，エネルギーバ

リア ΔEによって隔てられている。今磁性ナノ構造の磁

化が↓だと仮定する。磁場をその反対方向に印加すると

（H＝H1），磁化状態↑と↓を隔てているエネルギーバリ

アの形が変化し，磁化状態↓は準安定状態となる。さら

に磁場を大きくすると（H＝H2），磁化状態↓を隔てる

見かけのエネルギーバリア ΔE(H)はさらに小さくなる。

H＝H3の磁場をかけたとき ΔE(H)＝0 となり，磁化状

態は↓から↑に反転する。この磁場が磁化反転磁場

HSW＝H3である。

ほかの磁化反転メカニズムとしては，磁壁導入による

磁化反転がある。考えられる磁化反転メカニズムはほか

にもあり7, 8)
，対象とする磁性ナノ構造がどの磁化反転

メカニズムによって磁化を反転しているのかを予測する

ことは難しい。磁化反転メカニズムを議論する上で重要

な値は，Fig. 1で説明したエネルギーバリアであり，そ

のサイズ依存性を調べる必要がある。

本研究では，空間分解能と磁気分解能をもつスピン偏
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極走査型トンネル顕微鏡（spin-polarized scanning tunnel-

ing microscopy, SP-STM）を用いて，Cu(111)基板上に形

成した Coアイランドの磁化反転磁場のアイランドサイ

ズ依存性を調べる。得られた磁化反転磁場からエネルギ

ーバリアの大きさを計算し，そのサイズ依存性から Co

アイランドの磁化反転メカニズムを議論する9)。

2．実 験 方 法

本研究では，Cu(111)基板上に形成した Coアイラン

ドを試料として用いた。Ar＋ スパッタリングとアニーリ

ングを繰り返し Cu(111)基板表面を清浄化した後，室温

で少量（〜0.4 ML）の Coを蒸着した。室温でも Cuと

Coの合金化がすすむため10)
，Coを蒸着後 10分以内に，

試料を STMステージに移し試料温度を 180 Kまで下げ

た。この条件で作製すると，異なったサイズをもつ三角

形状のバイレイヤ Coアイランドを Cu(111)基板上に形

成することができる11)（Fig. 2）。

SP-STM 測定は，すべて超高真空中（〜10−11 mbar）

において 8 Kで行われた。探針には，磁性薄膜を蒸着し

た W 探針を使用した。真空中で W 探針をフラッシュ

（〜2400 K）し，Cr（20〜100 ML）を蒸着した。また，

Co（20 ML）を W 探針に蒸着した後，Cr（20 ML）を

蒸着した探針（Cr/Co/W探針）も使用した。Coアイラ

ンドの磁化反転磁場を求めるため，外部磁場を試料面直

方向，Coアイランドの磁化容易軸12)
，に最大 4 Tまで

印加した。

3．実 験 結 果

上記方法で作製した Coアイランドの典型的な STM

像を Fig. 2に示す。Coアイランドのサイズにはかなり

のばらつきがあることがわかる。Stoner-Wohlfarthモデ

ルではエネルギーバリア ΔEはアイランドのサイズに依

存する3)ので，STM像から個々の Coアイランドのサイ

ズを原子数を単位として評価した。原子数を単位にする

ことにより，実験的に得られた磁化反転磁場からエネル

ギーバリアを計算する際に必要になる飽和磁化の値に，

文献に数多く報告されている 1原子当たりの磁気モーメ

ントを用いることができる。また，エネルギーバリア

ΔE，磁気異方性エネルギー Kを 1原子当たりの値とし

て評価することができるので，文献値と比較する際にも

有用である。

まず STM像から Coアイランドの面積 A（nm2）を求

め，Coアイランドが 2層から構成されていることを考

慮し，アイランドサイズ N＝2A/D（原子数）を計算し

た。1原子が占有する面積 D（nm2/atom）には，Coア

イランドが Cu(111)基板に Pseudomorphic成長している

と仮定し，0.056を用いた。たとえば，Fig. 2中の Coア

イランド Aのサイズは 1600原子数，アイランド Dは

13100原子数と求まる。

Coアイランドの磁化反転磁場を求めるため，微分ト

ンネルコンダクタンス（dI/dV）のヒステリシス曲

線13, 14)を各 Coアイランドで測定した。まず，Coアイラ

ンドの中心で dI/dVスペクトルを異なる外部磁場に対し

て測定した（Fig. 3（a））。dI/dVの値が外部磁場に対し

て変化しているのが明らかにわかる。SP-STM測定にお

ける dI/dVの値は，

dI/dV∝nTnS＋PT･PS

と記述される15)。観察された dI/dVの変化は，探針先端

のスピン偏極度ベクトル PTと Coアイランドのスピン

偏極度ベクトル PSのなす角度が外部磁場によって変化

したことに起因している。nTと nSは，それぞれ，探針
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Fig. 1. (color online). Schematic of energy landscape of the

reversal for a magnet with uniaxial anisotropy. θ measures the

angle between the easy axis and the magnetization direction of

the magnet. Two stable magnetization states (↑ at 0 and↓ at

π) are separated by the energy barrier ΔE at zero magnetic

field. Magnetic fields parallel to the easy axis change the

energy landscape. When a magnetic field of H3 is applied, the

local energy minimum at π vanishes and the magnetization of

the magnet switches from ↓ to ↑ .

Fig. 2. (color online). STM image of bilayer high Co islands

on Cu(111). The labels on islands, A to D, are used in Figs. 3

to 6. (V＝−0.27 V, I＝1.0 nA, T＝8 K, and 40×80 nm2.)
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と Coアイランドのスピンに依存しない局所状態密度を

表している。dI/dVヒステリシス曲線は，磁場に対する

最大の変化が得られた V＝−0.5 Vの dI/dVの値を外部

磁場の関数としてプロットすることにより得られた。

Fig. 2 の STM像に示す Co アイランド A〜Dの結果を

Fig. 3（b）に示す。

まず，Coアイランド Aの結果に着目する。外部磁場

を 0 Tから＋1.2 Tまで増加すると dI/dVの値は連続的

に増加し，1.2 Tと 1.3 Tの間で急激に減少した。その後

4 T までは，緩やかに減少した。4 T から 0 T に外部磁

場を減らした際には，dI/dVの急激な変化は見られず，

連続的に最初の値に戻った。磁場を負の方向に印加する

と，dI/dVは磁場を正の方向に印加した場合と同様の振

る舞いを示し，0 Tに関して対称な dI/dVヒステリシス

曲線が得られた。1.2 Tと 1.3 T（または−1.2 Tと−1.3

T）の間で得られた dI/dVの急激な変化は，Coアイラン

ド Aのスピン偏極度ベクトルが反転したことを示して

いる13)。同様な結果が V＝−0.5 Vだけでなく測定した

ほぼすべての電圧に対して得られたことから，このスピ

ン偏極度ベクトルの反転は Coアイランド Aの磁化反転

に対応すると結論できる12)。また，dI/dVの急激な変化

が dI/dV像においてアイランド全域で観察されたことか

ら12, 14)
，Fig. 3（b）で得られた結果はスピン偏極度ベク

トルまたは磁化の局所的な変化ではない。そして，アイ

ランド Aの磁化反転磁場（磁気ヒステリシス曲線の保

磁力に相当）が μ0HSW＝1.25±0.05 Tだとわかった。

Fig. 3（b）に示した Coアイランド A〜Dの dI/dVヒ

ステリシス曲線を見ると，dI/dVが急激に変化する磁場

の値，つまり磁化反転磁場が異なっていることがわか

る。アイランドのサイズが 1600原子数（アイランド A）

から 6600原子数（アイランド C）へ大きくなるにつれ

て，磁化反転磁場は 1.25 Tから 2.15 Tに増加した。し

かし，さらにアイランドのサイズを大きくすると（アイ

ランド D），磁化反転磁場は 1.60 Tに減少した。この結

果は，Coアイランドの磁化反転磁場がアイランドのサ

イズに強く依存すること，そしてアイランドのサイズに

対して単調に変化しないことを示している。

Coアイランドのサイズと磁化反転磁場の関係を詳し

く調べるために，サイズの異なる 54個の Coアイラン

ドの磁化反転磁場を測定した。その結果を，Fig. 4に，

アイランドのサイズの関数としてプロットした。Coア

イランドの磁化反転磁場は 0.25 Tから 2.5 Tへと，アイ
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Fig. 3. (color online). (a) Differential conductance (dI/dV)
spectra measured at the center of island A for different

magnetic fields. (b) Hysteresis curves of the dI/dV measured

at the center of islands A to D, which are indicated in Fig. 2.

(V＝−0.5 V and T＝8 K.)

Fig. 4. (color online). Switching fields of individual Co

islands of different size. Data points A to D correspond to

switching fields of islands A to D in Fig. 2. The red and blue

lines are calculated from two different reversal mechanisms.

Note that they are not fits through the data points.
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ランドのサイズが 700原子数から 6000原子数へ増加す

るのに応じて増加し，6000原子数より大きな Coアイラ

ンドでは磁化反転磁場は減少した。この結果は，Coア

イランドの磁化反転メカニズムが 6000原子数付近を境

にして異なることを示唆している。しかしながら，得ら

れた磁化反転磁場のサイズ依存性は約 50年前にすでに

報告されており16)
，驚くべきものではない。本研究で

は，得られたデータを詳細に解析し，磁化反転メカニズ

ムだけでなくナノスケールでおこる磁気特性の局所的な

変化も明らかにする。

Fig. 2の STM像から，三角形の向きが▶と◀の 2種

類の Coアイランドがあることがわかる。Cu(111)基板

上に形成した Coアイランドには，Cu(111)基板に対し

て積層欠陥の有無による 2種類が存在し，積層欠陥がな

い Coアイランドが多数を占めると報告されている12, 17)。

また，dI/dVスペクトル（Fig. 3（a））において−0.3 V

付近に見られるピークのエネルギー位置が，アイランド

の積層欠陥の有無に依存することも報告されてい

る12, 18, 19)。これらの結果から，Coアイランドの積層構造

を決定することができる。たとえば，Fig. 2の STM像

において，▶向きのアイランドが多いことから，Coア

イランド Aと Cには積層欠陥があり，Coアイランド B

と Dは積層欠陥がないとわかる。この積層欠陥の有無

が磁化反転磁場にも反映されることを予想したが，本実

験ではその違いは明瞭には見られなかった。

4．Coアイランドの磁化反転メカニズム

磁化反転メカニズムを議論するためには，Fig. 1に示

す二つの磁化状態↑と↓を隔てるエネルギーバリア ΔE

のアイランドサイズ依存性を知る必要がある。外部磁場

Hを磁化方向とは逆に印加した場合，温度 0 Kでは，見

かけのエネルギーバリア ΔE(H)（Fig. 1）は，ΔE(H)＝

ΔE(1−HNμ/2ΔE)と記述される20)。μは原子一個あたり

の磁気モーメント。有限温度では，熱揺らぎの影響を考

慮する必要があり21)
，温度 T での磁化反転磁場 HSWと

エネルギーバリア ΔEの関係は次のように記述される。

HSW＝
2ΔE

Nμ 1−
kBT

ΔE
ln

tmeas

τ0 
1/2

. ( 1 )

Fig. 5（a）に，( 1 )式と Fig. 4の実験データを用いて

計算したエネルギーバリア ΔEの値を Coアイランドの

サイズの関数としてプロットした。その際に，Cu(111)

基板上の 2 ML Co薄膜のスピン磁気モーメントと軌道

磁気モーメントの合計 μ＝1.8 µB
22)
，一般的に用いられ

る τ0＝10−10 s7)，tmeas＝100 s を用いた。tmeasには，一つ

の dI/dVスペクトルを測定するのに必要な時間を用い

た。Coアイランドのサイズが小さい領域では，エネル

ギーバリア ΔEはサイズ Nに対して線形に増加している

のがわかる。しかし，7500原子数より大きな Coアイラ

ンドのデータ点は，その線形性から大きく外れている。

まず，Co アイランドのサイズが小さい領域，N＜

7000 原子数，について議論する。Fig. 5（b）に，サイ

ズが 8000原子数までのデータを示す。Stoner-Wohlfarth

モデル3)では，エネルギーバリアは ΔE＝KN と記述さ

れ，アイランドのサイズに対して線形に変化する。ここ

で，磁気異方性エネルギー Kは，結晶磁気異方性と形

状磁気異方性の合計で，有効磁気異方性エネルギーであ

る。しかし，Fig. 5（b）をよく見ると，データ点の直線

外挿は原点を通らず，オフセット N0があるように見え

る。そこで，オフセットを考慮した式，ΔE lin (N)＝

K(N−N0），を用いてデータをフィッティングした。細

い直線がその結果である。直線の傾きから磁気異方性エ

ネルギーが K＝0.148±0.005 meV/atom，x切片からオフ

セットが N0＝870±150原子数だと求まった。この結果

は，アイランドを構成するすべて（N個）の Co原子で

はなく，（N−N0）個の Co原子が磁気異方性エネルギー

に寄与していることを意味する。ここで，オフセット

N0の物理的起源は何か？ という疑問が起こる。

STMの高い空間分解能を利用して Coアイランド内の

電子状態を調べたところ，アイランドの縁（rim）に近

づくに従って電子状態が大きく変化することがわかっ

た。Coアイランドの中心部では Coの 3dバンドに起因

するピーク23)が dI/dVスペクトルに観察されたが，アイ

ランドの縁ではそのピークが消失し新たなピーク（電子
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Fig. 5. (color online). (a) Island-size dependence of the

calculated energy barrier ΔE. The blue curve is a liner fit of

ΔE lin. The red curve shows the calculated energy cost for

domain wall formation ΔEdw. The labels identify the data

points for the islands of Fig. 2. (b) Zoom-in for data points of

smaller islands. The blue curve is the same as in (a). The

dashed curves show the function ΔE (N)＝K (N−N rim) for

different rim widths of 1 and 4 atomic rows, where the size

dependence of the number of atoms in a rim area is

considered.
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状態）がフェルミ準位近傍に現れた24)。故に，この電子

状態の変化が Coアイランドの磁気特性，磁気異方性に

影響していることが予想される。そこで，オフセット

N0をアイランドの縁を構成する Co原子 N rimに関連づけ

てみる。N rimが Coアイランドのサイズに対して一定で

はなく変化することを考慮し，二通りの縁幅（1原子幅

と 4 原子幅）を仮定してエネルギーバリア ΔE(N)＝K

(N−N rim)を計算した。Fig. 5（b）に示す二つの破線が

その結果である。データ点が，この二つの縁幅を境界に

して，内側にあることがわかる。この結果から，1原子

幅から 4原子幅をもつ Coアイランドの縁が磁気異方性

エネルギーに寄与していない実効的な領域であると結論

される。

この描像から，Coアイランドを単一元素からなる交

換スプリング磁石（Exchange spring magnet)25)とみなす

ことができるだろう。アイランドの縁を構成する Co原

子は磁化に寄与するが，磁気異方性には寄与しない。縁

の Co原子は磁気的にソフトであり，その磁気異方性エ

ネルギーはアイランド中心部の Co原子に比べ無視でき

るほど小さいと考えると，実験データをうまく説明でき

る。ナノ磁石の縁を構成する原子が内部にある原子とは

まったく異なる磁気特性を示すのは，よく知られた事実

である。しかしながら，その磁気異方性エネルギーは，

配位数の低下から，大きくなると予想される26)。本研究

の結果は，配位数の低下よりも，Coアイランドの縁に

存在する原子間距離の緩和19)
，それに起因する電子状態

の変化19, 24, 27, 28)が磁気特性に強く影響していることを示

している。そして，ナノ構造の磁気特性を調べる上で，

電子状態を局所的に評価することの重要性を示してい

る。

次に，Co アイランドのサイズが大きい領域，

N＞7000原子数，について議論する。この領域では，デ

ータ点が，小さいアイランドサイズのデータ点に対する

線形フィット（Fig. 5（a）の細線）から大きく外れてい

る。これは，磁化反転メカニズムが Stoner-Wohlfarthモ

デルから別のメカニズムへ移ったことを示唆している。

ここで，Coアイランド内に磁壁を導入したときに生じ

るエネルギー損失 ΔEdw(N)＝4σ AK 16)とデータ点を比較

してみる。σは磁壁の面積である。ここでは，Coアイ

ランドを正三角形とみなし，その高さ hとアイランドの

膜厚 dから σ＝h×dと定義した。膜厚 dはアイランド

のサイズに対して変化せず一定であるが，三角形の高さ

hはアイランドのサイズによって変化する。故に，磁壁

の面積 σ はアイランドサイズにより変化する。Fig. 5

（a）に，交換定数 A＝27.1 meV/atom，磁気異方性エネ

ルギー K＝0.148±0.005 meV/atom を用いて計算した

ΔEdw(N)の値を太線で示す。ΔEdw(N)が実験で得られた

データ点の値だけでなくそのサイズ依存性も再現してい

るのがわかる。この結果から，アイランドサイズが大き

い領域では，磁壁が形成され移動することにより磁化反

転がおこっていると考えられる。

磁壁の幅は w＝2 (A/K) 29)から，約 7 nmと見積もる

ことができる。しかしながら，これまでのところ磁壁を

観察するには至っていない。その理由として，測定対象

とした Coアイランドのサイズでは，磁壁を形成するこ

とによるエネルギー損失が大きく単磁区を形成した方が

エネルギー的に得をするため，磁化が反転するときにの

み磁壁が導入されるからだと考えられる。そして，磁壁

の移動速度は 100 m/s30)のオーダーであるため，ms（ミ

リ秒）のオーダーでデータ取得をした本実験では，磁壁

の導入を捉えることはできない。

Fig. 5（a）を見ると，ΔE lin（細線）と ΔEdw（太線）が

アイランドサイズ N＝8000原子数付近で交差し，それ

らの大小関係が反転していることがわかる。故に，Co

アイランドは，磁化反転する際に必要なエネルギーが小

さい磁化反転メカニズムを選択している。この二つの磁

化反転メカニズムによる磁化反転磁場を式( 1 )を用いて

計算し，その結果を Fig. 4に細線と太線で示す。すべて

のデータ点が二つの線によって非常に良く再現されてい

るのがわかる。

5．ま と め

空間分解能と磁気分解能をもつ SP-STM を用いて，

Cu(111)基板上に形成した Coアイランドの磁化反転磁

場のアイランドサイズ依存性を調べた。磁化反転磁場か

ら計算したエネルギーバリアのサイズ依存性を詳細に調

べることによって，Coアイランドはサイズに依存して

異なる磁化反転メカニズムをとっていることを明らかに

した。アイランドサイズが小さい領域では，N＜7000原

子数，磁化反転磁場はサイズが大きくなるにつれて増大

し，磁化反転メカニズムは交換スプリング磁石の特徴を

示した。一方，アイランドサイズが大きい領域では，

N＞7000原子数，サイズが大きくなるにつれて磁化反転

磁場は減少した。この変化は，磁化反転メカニズムが磁

壁形成を介した磁化反転に移ったことによると考察され

た。

しかしながら，原子間距離の緩和やそれに起因する電

子状態の変化が，どのように磁気異方性エネルギーに影

響するのかは明らかにされなかった。本研究では磁気モ

ーメント μと交換定数 Aは Coアイランド内で変化せず

一定であると仮定したが，磁性ナノ構造内では，特に縁

では，それらの値も変化することが予想される31)。ま
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た，ナノ構造内部で，スピン偏極度が局所的に変化する

と報告されている27, 28)。ナノスケールにおける原子間距

離，スピン偏極電子状態，磁気特性の変化，そしてそれ

らの因果関係を明らかにするためには，実験と理論両方

からのさらなる理解が必要である。
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