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When electrons are confined to nanostructures, quantum interference takes place due to their wave-particle duality.
Using spin-polarized scanning tunneling microscopy, we studied the influence of quantum interference of electrons on
the spatial distribution of the spin polarization within a single magnetic nanostructure. We find changes in both the
magnitude and sign of the spin polarization on a subnanometer scale. We compare our experimental results with ab initio
calculations of the spin-resolved local density of states (LDOS). We find that the modulation of the spin-polarization at a
given energy can be ascribed to the different magnitudes of spatially modulated majority states and non-modulated
minority states contributing to the total LDOS.
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1．は じ め に

電子をナノメートルスケールの微小構造（ナノ構造）

に閉じ込めた時，電子のもつ二重性（波動性と粒子性）

が顕在化する。ナノ構造の壁によって反射された電子の

波は，互いに干渉し，電子定在波を形成する。量子力学

の教科書にのっているように，ナノ構造の壁での境界条

件を満たすため，電子の波の波長とエネルギーは量子化

される。走査型トンネル顕微鏡（scanning tunneling

microscopy, STM）を用いて，ナノ構造内で観察された

電子局所状態密度（electronic local density of states,

LDOS）の振動1, 2)は，量子干渉現象を実空間で観察した

非常に興味深い実験例と言えるだろう。

電子は，電荷の他に，スピンという自由度をもってい

る。磁性体ナノ構造に電子が閉じ込められた場合，アッ

プスピンとダウンスピンをもつ電子の数に差が生まれ，

スピン偏極した電子定在波が形成される。そして，スピ

ン依存した量子干渉が引き起こされる。近年の理論研究
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は，このスピン依存量子干渉が磁性体ナノ構造のスピン

偏極度を局所的に変調すると報告している3∼5)。

本研究では，スピン分解能を有する STM，スピン偏

極 STM（spin-polarized scanning tunneling microscopy, SP-

STM）6)を用いて，スピン依存量子干渉が磁性体ナノ構

造のスピン偏極度を変調するという実験的証拠をつかん

だ。また，その結果は第一原理計算により得られた結果と

良い一致を示すこともわかったので，ここで紹介する7)。

2．実 験 方 法

2. 1 実験系

対象としたナノ構造は，Cu(111)に形成した三角形状

をもつ Coアイランド4, 8∼10)である（Fig. 1（a））。Ar＋ ス

パッタリングとアニーリングを繰り返し Cu(111)を清浄

化し，室温で Co を少量（∼0.4 ML）蒸着した。Co と

Cuの合金化を避けるため11)
，蒸着後できるだけ早く試

料を STMステージに移動し，低温に下げた。SP-STM

測定には，磁性薄膜を蒸着したW探針を用いた。本研

究では，40 MLの Co薄膜を W探針に蒸着し，さらに

40 ML の Cr 薄膜を蒸着した探針（Cr(40 ML)/Co(40

ML)/W探針）を用いた。

STM 像は電流一定モード（トンネル電流（I），試料

電圧（VS））で測定された。試料表面の電子状態を得る

ため，微分コンダクタンス（dI/dV）を測定した。dI/dV

は，変調信号を試料電圧に印加し，トンネル電流の変化

成分を，ロックインアンプを用いて測定することにより

得られた。一定の探針試料間距離で dI/dV測定を行うた

め，距離設定条件（V stab）に探針をセットした後フィー

ドバックループをオープンにし，dI/dV(V)スペクトル

を測定した。

実験は全て低温 STMを用いて 8 Kで行われた。試料

と探針の磁化方向を制御するため，試料面直方向（Co

アイランドの磁化容易軸9)）に外部磁場を最大 4 Tまで

印加した。

2. 2 微分コンダクタンス（dI/dV）の非対称度

試料表面のスピン偏極度を評価するため，以下の式

( 1 )で定義される dI/dV非対称度（AdI/dV）を求めた。

AdI/dV≡
dI/dVAP−dI/dVP
dI/dVAP＋dI/dVP

( 1 )

dI/dVAP, dI/dVPは探針と試料（ここでは Coアイラン

ド）の磁化方向が反平行（Anti-Parallel），平行（Paral-

lel）の状態で測定された dI/dVにそれぞれ対応してい

る。スピンを含む形式に拡張された Tersoff-Hamannモ

デル12, 13)において，dI/dVは探針と試料の磁化方向の相

対角度に依存する。このモデルを用いると，上記で定義

した AdI/dVを以下の式( 2 )のように表現でき，試料表面

のスピン偏極度に結びつけることができる。

AdI/dV＝−PT×PS ( 2 )

PTは探針先端のスピン偏極度，PSは探針先端位置で

の試料のスピン偏極度を表している14)。

3．実験結果と考察

3. 1 Coアイランドの磁化配置

Cu(111)に形成された Coアイランドは，自己組織的

に三角形状にバイレイヤ成長する15, 16)。Fig. 1（a）に Co

アイランドの STM像を示す。本研究で対象とした Co

アイランドは，一辺約 12 nmの正三角形に近い形状を

している。

Fig. 1（b）に，Fig. 1（a）で示した Coアイランドの

中心で測定した二つの dI/dVスペクトルを示す。0.0 T

で測定した dI/dVスペクトルは，Cu(111)に形成された

Coアイランドの表面準位8)に起因する特徴的なピーク

を V＝−0.3 Vにもつ。一方＋0.6 Tで測定したスペクト

ルは 0.0 Tで測定したスペクトルから大きく変化してい

ることがわかる。この結果は，上述した dI/dVは探針と

試料の磁化方向の相対角度に依存することからきてい

る。dI/dV非対称度から試料のスピン偏極度を評価する

ためには，探針に対する試料の磁化配置を正確に知る必

要がある。dI/dVの磁場依存性（dI/dVヒステリシス曲

線）の測定は，その目的を達成するのに最も有用な手法

である17∼19)。最も大きな変化を示す V＝−0.58 Vで得ら

れる dI/dVの値を外部磁場の関数としてプロットしたも

のが Fig. 1（c）である。Coアイランドの電子状態はア

イランド内の位置に強く依存する10, 20)。その影響を除外

するため，Fig. 1（c）に示す dI/dVは全て Coアイラン

ドの中心で測定された。強磁性体/絶縁体/強磁性体トン

ネル接合において観察されるトンネル磁気抵抗の磁場依

存性21)によく似た曲線が得られた。dI/dVヒステリシス

曲線から，dI/dVが:0.5 Tで急激に減少し，:1.3 Tで

増加していることがわかる。どちらの変化が Coアイラ

ンドの磁化反転に対応するのかを明らかにするため，同

様の測定をサイズの小さい別の Coアイランド上で行っ

たところ，dI/dVが:0.5 Tで急激に減少し，:0.8 Tで

増加するという結果が得られた。Coアイランドの磁化

反転磁場は，アイランドのサイズに強く依存することが

すでに報告されている9, 18)。これらの結果から，:0.5 T

での dI/dVの変化は探針の磁化反転に対応し，:1.3 T

での変化は Fig. 1（a）に示す Coアイランドの磁化反転

に対応することがわかった。Fig. 1（c）に矢印（MTと

MSはそれぞれ探針と Coアイランドの磁化方向を表し

ている）で示すように，dI/dVの値が小さいところでは

探針と Coアイランドの磁化方向が反平行，大きいとこ
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ろでは平行と，探針と試料の磁化方向をそれぞれ決定す

ることができる。

3. 2 dI/dV非対称度のマッピング

Coアイランドの dI/dV非対称度をマッピングするた

め，同一の Coアイランド（Fig. 1（a））上で二つの dI/

dV像を測定した。Fig. 2（a）は探針と Coアイランドの

磁化方向が反平行の状態で，Fig. 2（b）は平行の状態で

測定された dI/dV像である。Coアイランドの電子状態

はアイランド内の場所だけでなくアイランドのサイズ・

形・積層構造にも依存するため9, 10, 20)
，同一の Coアイラ

ンド上で測定された平行・反平行状態の dI/dV像を使っ

て，dI/dV非対称度を計算する必要がある。

二つの dI/dV像と式( 1 )を使って，dI/dV非対称度の

二次元マップ（AdI/dV像）を計算した（Fig. 2（c））。計

算された AdI/dV像は，dI/dV非対称度が Coアイランド内

の位置に強く依存することを明らかにしている。フェル

ミ準位近傍（V＝＋0.03 V）で，Coアイランドは，アイ

ランド内部では正の dI/dV非対称度を示し，周縁部では

負の dI/dV非対称度を示すことがわかる。この結果は，

表面科学 第 31巻 第 9号 (2010)482

Fig. 1. Co island grown on Cu(111). (a) STM image of a Co
island on Cu(111). (VS＝−0.1 V, I＝1.0 nA.) The
Co island is two atomic layers high and has a base
length of 12 nm. (b) Differential tunneling conduc-
tance (dI/dV) spectra measured at the center of the
Co island in (a) at different external magnetic field,
0.0 T and＋0.6 T. (V stab＝＋0.5 V, I＝ 1.0 nA.) (c)
dI/dV hysteresis loop at the center of the Co island in
(a). The red and blue colors indicate upward and
downward sweeps of the magnetic field, respectively.
The yellow dots correspond to measurement condi-
tions of the dI/dV spectra in (b), the light-blue
markers identify the measurement conditions of the
dI/dV images shown in Fig. 2 corresponding to
parallel (P) and anti-parallel (AP) states.

Fig. 2. dI/dV-asymmetry map of the Co island in Fig. 1 (a).
(a) and (b) dI/dV images were recorded at −1.1 T,
but with different magnetization configurations
between the magnetic tunneling tip and the Co island,
anti-parallel (AP) and parallel (P), respectively. The
insets represent the AP and P configurations. (V＝
＋0.03 V, V stab＝＋0.5 V, and I＝1.0 nA.) (c) dI/dV-
asymmetry map calculated from the two dI/dV images
measured at AP (a) and P (b) states using Eq. 1.

Fig. 3. Calculated spin-polarization map of a triangular two-
atomic-layer Co island on Cu(111). (a) and (b) Local
density of state (LDOS) maps for the majority and
the minority state electrons at the Fermi level,
respectively. (c) Spin-polarization map calculated
from the two LDOS maps in (a) and (b) using Eq. 3.
(d) Line profiles along the white arrows in (a) and
(b).
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Co アイランドの周縁部にのみ局在する電子状態“rim

state”10)の特性により説明される。この電子状態は少数

スピン電子の dバンドに起源をもっている。一方アイラ

ンド内部では，多数スピン電子の s-pバンドに由来する

電子状態が支配的である4, 10)。つまり，Coアイランドの

内部と周縁部ではそれぞれ逆向きのスピンをもつ電子状

態が優勢であることが予想される。Fig. 2（a）と Fig. 2

（b）の二つの dI/dV像を測定する際に，外部磁場により

Coアイランドの磁化方向だけを反転させ，探針の磁化

方向を一定に保った。また，印加電圧は一定値 V＝

＋0.03 Vであることから，探針のスピン偏極度（PT）は

一定であると仮定できる。そして，式( 2 )から，dI/dV

非対称度は試料のスピン偏極度にのみ依存すると仮定す

ることができる。つまり，AdI/dV∝ PS。結果として，Co

アイランドの内部は多数スピン電子をもつ電子状態が支

配的であるため正の dI/dV非対称度を示し，Coアイラ

ンドの周縁部は少数スピン電子をもつ電子状態が優勢で

あるため負の dI/dV非対称度を示すということが結論さ

れる。

Fig. 2（c）をよく見てみると，Coアイランド内部に

おいて，dI/dV非対称度が変化し振動していることがわ

かる。この振動パターンは，Fig. 2（a）や Fig. 2（b）の

dI/dV像に見られる LDOSの振動パターンに非常によく

似ている。また，その振動パターンは原子周期（∼0.2

nm）に比べかなり大きいことから，原子構造由来のも

のではないことがわかる。この dI/dV非対称度の振動現

象を理解するため，以下の議論では Coアイランド内部

にのみ焦点を当てる。

3. 3 Coアイランドのスピン偏極度

Korringa-Kohn-Rostoker（KKR）グリーン関数法に基

づく密度汎関数法22)を用いて，Cu(111)に形成した三角

形 Coアイランド（2 ML）上14)のスピン分解 LDOS像を

第一原理的に計算した。フェルミ準位で計算された多数

スピンと少数スピンの LDOS 像を Fig. 3（a）と Fig. 3

（b）にそれぞれ示す。多数スピンの LDOS像は Coアイ

ランド内で明瞭に振動パターンを示している。これは自

由電子的な性質をもつ表面準位がアイランド内に閉じ込

められたことに起因する電子定在波である。一方，少数

スピンの LDOS像はアイランド内で一定の値を示して

いる。この結果は，小数スピンの電子状態は局在した d

バンドに起源を持ち，局在した電子状態は閉じ込めによ

る影響をほとんど受けない4)ということからきている。

二つの LDOS像と以下に定義される式( 3 )を用いて，

Coアイランド上のスピン偏極度（PCo）分布を計算した

（Fig. 3（c））。

PCo＝
n�−n�

n�＋n�
( 3 )

n�と n�は，Coアイランド上の多数スピンと少数ス

ピンの LDOSに対応している。Fig. 3（c）から，Coア

イランド内部では正のスピン偏極度をもち，振動してい

ることがわかる。それらの起源をより明確にするため，

Fig. 3（a）と Fig. 3（b）に矢印で示される位置のライン

プロファイルを Fig. 3（d）に示す。アイランド内部に

おいてフェルミ準位では，多数スピンの LDOSが少数

スピンの LDOS より常に大きいということがわかる。

この結果が正のスピン偏極度を導く。そして，多数スピ

ンの LDOSのみが電子定在波の振動を示すため，Coアイ

ランド上のスピン偏極度が振動するということがわかる。

3. 4 AdI/dV像の解釈

SP-STMを用いて測定した AdI/dV像（Fig. 2（c））と第

一原理的に計算したスピン偏極度分布（Fig. 3（c））に

おいて，非常によい一致が得られた。この結果から，測

定された Coアイランドの AdI/dV像を以下のように解釈

した。

1. AdI/dV像は定性的に Coアイランド上のスピン偏極

度分布を示している注 1。

2. AdI/dV像において観察された振動パターンは，主

に多数スピンの LDOS像に現れた振動パターンからき

ている。そして，その振動現象は自由電子的な特性をも

つ s-p表面準位の量子閉じ込め効果に起因する。

したがって，Coアイランド内部のスピン偏極度はス

ピンに依存した量子干渉により振動していることが結論

される。

3. 5 振動現象のエネルギー依存性

次に，上記の解釈 2を裏付けるため AdI/dV像のエネル

ギー依存性を調べた。その結果を，Fig. 4（a）から Fig.

4（d）に示す。全ての AdI/dV像が振動パターンを示すこ

と，そしてそのパターンがエネルギーに依存して変化し

ていることが明らかにわかる。この結果は，AdI/dV像に

おける振動現象の起源が自由電子的な電子状態の量子干

渉からきていることを考慮すると，簡単に理解できる。

この自由電子的な電子状態は，フェルミ準位より約 0.2

eV低いエネルギー位置から始まり，正の有効質量をも

った放物線状のエネルギー分散関係（E-k 関係）を示
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注 すでに議論したように， の測定において探針の
スピン偏極度は一定であると仮定できる。つまり，式
( )から / ＝−( )× となる。 （ ）
と （ ）を比較すると， / 非対称度の符号は
スピン偏極度の符号と一致している。つまり，本研究
に用いた探針はフェルミ準位近傍で負のスピン偏極度
をもっていると考えられる。この議論はこの後の結果
にも同様に適用される。



表面31-9_11_4.13.mcd  Page 6 10/09/09 13:59  v4.13

す8, 10)。電子のエネルギーが増加するにつれて，s-p表面

準位の波数の試料面内成分（kf）は増加する。つまり，

電子定在波の波長（l＝p/kf）は短くなる。AdI/dV像に

見られる振動パターンは，同様の傾向を示している。し

たがって，AdI/dV像における振動現象が自由電子的な s-p

表面準位の量子干渉からきているという解釈 2が裏付け

られた。しかしながら，dI/dV非対称度の符号がエネル

ギーに依存して変化するという予期しなかった結果が得

られた。V＝＋0.25 Vの AdI/dV像（Fig. 4（c））では，Co

アイランド内で dI/dV非対称度は正・負両方の符号をと

もなって振動している。

この予期しなかった結果の原因となる物理を探るた

め，Cu(111)に形成した Co薄膜（2 ML）上14)の LDOS

がどのようなエネルギー依存性を示すのかをスピン分解

で第一原理的に計算した。その結果を Fig. 5に示す。多

数スピンの LDOSはエネルギーの増加に伴い E＝−0.25

eVから単調に増加する。これは s-p表面準位によるも

のと考えられる。一方，少数スピンの LDOS は E＝

−0.25 eVと＋0.30 eV付近に局在した二つの d準位をも

ち，その二つの準位の間には目立った準位をもっていな

いことがわかる。この結果は，多数スピンと少数スピン

のどちらが優勢であるのかはエネルギーによって異なる

ことを明らかにしている。たとえ多数スピンの s-p表面

準位に起因する電子定在波が明瞭に観察されるエネルギ

ー領域であっても，多数スピンが優勢であるとは限らな

い。AdI/dV像を理解するためには，その像が得られたエ

ネルギーにおいて，どちらのスピンをもつ LDOSが支

配的であるのかを考慮に入れる必要がある。

V＝−0.15 V（Fig. 4（a））において，Co アイランド

内部は振動する負の dI/dV非対称度を示す。スピン分解

LDOS（Fig. 5）を見ると，このエネルギーでは，局在し

た少数スピンの d準位が存在するため，少数スピンの

LDOSが支配的であることがわかる。局在した電子状態

は閉じ込めによる影響をほとんど受けないことから4)
，

表面科学 第 31巻 第 9号 (2010)484

Fig. 4. Energy dependences of the measured dI/dV-asymmetry maps and calculated spin-polarization
maps of the Co islands. (a) to (d) Experimental dI/dV-asymmetry maps measured on the Co
island in Fig. 1 (a). The dI/dV-asymmetry maps are calculated from two dI/dV images
measured at AP and P states using Eq. 1. Measurement conditions of dI/dV images : B＝−1.1
T, V stab＝＋0.5 V, I＝1.0 nA. (e) to (h) Calculated spin-polarization maps of the triangular Co
island. Each of the maps is calculated from two LDOS maps for the majority and the minority
states using Eq. 3, respectively.

Fig. 5. Calculated spin-resolved LDOS of a two-atomic-
layer Co film on Cu (111). Vertical dashed lines
correspond to the energy positions where the dI/dV
asymmetry maps in Fig. 4 are obtained. A color map
indicates the energy area where experimental result
for the inner part of the Co island show only positive
(red), only negative (blue), or both signs (checker
board pattern with red and blue) of the dI/dV
asymmetry in the dI/dV-asymmetry maps.
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Coアイランドの内部で，一定の値をもつ少数スピンの

LDOSが振動パターンを示す多数スピンの LDOSを上回

っていると考えられる。この状況は，式( 3 )の分子を負

の値にし（つまり，n�−n�＜0），結果として負のスピン

偏極度（PCo＜0）を導く。計算したスピン偏極度分布

（Fig. 4（e））は実験結果（Fig. 4（a））と良い一致を示す。

フェルミ準位近傍で，この状況は一転する。少数スピ

ンの LDOSには顕著な準位が存在しないため，多数ス

ピンの LDOSが支配的になる。Fig. 2と Fig. 3ですでに

議論したように，振動パターンを示す多数スピンの

LDOSが優勢であることから，正のスピン偏極度，そし

て正の dI/dV非対称度がアイランドの内部で得られる。

多数スピンと少数スピンの LDOSプロットが交差す

る E＝＋0.25 eVでは，Coアイランド内の正味のスピン

偏極度は 0（ゼロ）と予想される。しかしながら，アイ

ランド内では多数スピンの LDOSは振動しているため，

局所的なスピン偏極度は 0 にならない。多数スピン

LDOSにおける電子定在波の山の部分では，多数スピン

LDOSは少数スピン LDOSより大きいので，正のスピン

偏極度が得られる。電子定在波の谷の部分では，逆に少

数スピン LDOSの方が大きくなるので，局所的なスピ

ン偏極度は負の値となる。そして，電子定在波の節の部

分では，多数スピンと少数スピンの LDOSは同程度と

なるため，スピン偏極度は 0 となる。ゆえに，Fig. 4

（g）のスピン偏極度分布は符号の変化をともなった振動

パターンを示す。

もう一つの少数スピン LDOS のピークがある E＝

＋0.30 eV では，AdI/dV像（Fig. 4（d））もスピン偏極度

分布（Fig. 4（h））も再び負の値を示している。この結

果は，少数スピン LDOSが再び優勢になったからであ

ると今や簡単に理解できる。

AdI/dV像が示す符号がエネルギーに依存してどのよう

に変化するのかを明らかにするため，Fig. 5に，Coア

イランドの内部で負の dI/dV非対称度のみ得られたエネ

ルギー領域，正の dI/dV非対称度のみ得られたエネルギ

ー領域，両方の符号が得られたエネルギー領域を色分け

して示してある。優勢な LDOSをもつスピンの向きに

より dI/dV非対称度の符号が変化し，LDOSの優勢度合

により dI/dV非対称度の符号の空間分布が変化している

ことがよくわかる。

4．お わ り に

単一磁性体ナノ構造においてスピン偏極度の大きさだ

けでなくその符号までがナノ構造内の位置またはエネル

ギーに依存して変化することがわかった。この新たな知

見は，磁性体ナノ構造内の局所的なスピン偏極度を簡単

に変化しコントロールできる可能性を示している。

今回用いた dI/dV非対称度の二次元マッピング（つま

り AdI/dV像）は，探針と試料の磁化方向をそれぞれ明ら

かにする必要があるものの，単一ナノ構造のスピン偏極

度分布を，オングストロームスケールという高い空間分

解能で実空間観察することを可能にする。最近の第一原

理計算によると，磁性原子を Cu(111)に蒸着することに

より，Cu(111)の表面準位にスピン偏極した状態を誘起

できると予想されている5)。また，そのスピン偏極した

表面準位を介して，吸着磁性原子間の交換相互作用を調

べることができるとも報告されている3, 23)。STMが有す

る原子操作24, 25)を組み合わせることにより，今回用いた

dI/dV非対称度の二次元マッピングは，RKKY相互作用

のような磁性原子間に働く間接相互作用や，相互作用を

仲介する伝導電子がどのような役割を果たしているのか

を実空間で探る手法となりうる。
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