
解　　説 

1．は じ め に

近年，ハードディスクに代表される磁気記録技術の高

密度化はもとより，トンネル磁気抵抗素子やスピントラ

ンジスタをはじめとするナノスケールの構造を持つ磁気

デバイスの実用化が具体性を持つようになり，より高い

空間分解能を持つ磁気測定手法開発への要求は強くなっ

ている。一方，走査型プローブ顕微鏡（SPM）は試料表

面の構造や電子状態の原子分解能観察を可能とする測定

ツールであり，この高分解能測定を磁気測定に応用しよ

うとする様々な試みがなされている。

最近，Heinzeらは強磁性体探針を用いてW（100）上

のMn薄膜の観察を行い，Mnサイトにおける電子スピ

ンの反強磁性的配列の実空間画像化に成功1）しており，

スピン偏極 STM（SP-STM）が表面磁気構造観察におい

て原子分解能を持つことが示された。また，末岡らは光

励起 GaAs探針を用いた場合にも Fe薄膜のスピン偏極

した表面準位をナノスケールで観察できること2）を示し

ている。しかし，SP-STMの観察対象は導電性を持つ表

面に限定されるため，遷移金属酸化物をはじめとする絶
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Many kinds of scanning probe microscopes have been proposed for imaging surface magnetic structures. Theoretical
calculations predict that the detection of the short-range magnetic interaction such as exchange interaction reveals the
magnetic structures on an atomic scale. The non-contact atomic force microscopy (NC-AFM) detecting the short-range
magnetic interaction is called exchange force microscopy (EFM). In order to detect the exchange interaction between a
magnetic tip and a sample, we performed NC-AFM imaging of an antiferromagnet NiO(001) surface using a ferromag-
netic Fe-coated tip. To discuss the interaction atomically resolved images obtained are analyzed by the superposition
method. The results of the analysis demonstrates that the spin configuration revealed from the superimposed images co-
incides with the expected one of the NiO(001) surface. To evaluate the corrugation amplitude of the atoms, we intro-
duced the topographic asymmetry, which indicates that the short-range magnetic interaction between the Fe-coated tip
and sample can be detected by NC-AFM.
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2．交換相互作用の理論的検討

縁性の磁性体表面の観察には適さない。試料の導電性に

とらわれない測定を可能とする走査型力顕微鏡（SFM）

を用いた磁気測定法の代表的なものに，Martinらによる

磁気力顕微鏡（MFM）3）がある。MFMは現在最も広く用

いられている磁気測定 SFMであるが，磁性体探針・試

料間に働く磁気双極子相互作用を力として検出するため

定量測定が難しい。同様に磁気双極子相互作用を測定す

る SFMとしては，SQUID顕微鏡4），Hallプローブ顕微

鏡5）および走査型磁気抵抗効果顕微鏡6，7）があり，より定

量的な測定を目指して種々の磁気測定 SFMの開発が行

われている。また，SFMと磁気共鳴映像法（MRI）を

組み合わせた技術として磁気共鳴力顕微鏡（MRFM）8）

がある。これまでに，核磁気共鳴9），電子スピン共鳴10），

強磁性共鳴11）がMRFMにより検出可能であることが知

られており，窒化アンモニウム中の水素原子核スピンの

3次元画像が 3 µm程度の分解能12）で得られている。ま

た，近接場光の偏光角を測定することにより試料表面の

磁気光学効果を測定する近接場磁気光学効果顕微鏡13）の

開発も行われている。

近年，原子分解能が達成可能な SFMとして非接触原

子間力顕微鏡（NC-AFM）14，15）が注目を集めており，半

導体16）や金属17），絶縁体表面18）において欠陥を含む原子

像が得られている。NC-AFMで測定される探針・試料

間相互作用は，ファンデルワールス力や静電気力の長距

離相互作用と結合力（共有，金属，イオン等）である短

距離相互作用に分類される。探針と試料に磁性体を用い

た場合には，長距離相互作用である磁気双極子相互作用

に加え，短距離相互作用である交換相互作用が働く。し

たがって，交換相互作用を抽出できれば，SP-STMと同

様に，原子分解能で表面磁気構造を測定できる。著者ら

は，交換相互作用を検出する NC-AFMを交換相互作用

力顕微鏡（Exchange Force Microscope: EFM）19～25）と呼び，

探針・試料間に働く磁気的相互作用について理論的に検

討した。また，交換相互作用力検出の可能性を実験的に

検証するために，強磁性体探針による反強磁性体試料表

面の NC-AFM観察を行った。

本稿では，探針・試料間に働く交換相互作用力の第一

原理計算と強磁性体探針による反強磁性体 NiO（001）表

面の NC-AFM観察の結果について紹介する。

1994年に武笠らが強磁性体探針・強磁性体試料に対

する 1次元モデル計算19）を行い，交換相互作用力の大き

さが AFMの感度内にあることをはじめて示唆した。こ

の結果を踏まえ，著者らのグループは EFMに関する数

値計算を本格的に行い，実験的に検証するために準備を

始めた。

その後，Nessらはタイトバインディング法を用いた

計算により，Fe探針と Cr（001）および Ni（001）表面間

に働く相互作用の計算を行い，AFMにより交換相互作

用が検出可能であることを示した26）。さらに，著者らの

グループでは第一原理計算に基づき Fe探針・Fe試料間

の交換相互作用力の定量的な評価を進め21），交換相互作

用を検出することにより，原子分解能で表面の磁気的構

造が観察可能であることを明らかにした24，25）。最近では，

Fosterらがスピン偏極した Hおよび Na原子を先端に持

つ探針と NiO（001）表面上の Niサイト間に働く相互作

用の ab initio 計算27）を行っている。以下では，著者らの

グループが行った第一原理計算の結果について述べる。

2. 1 計算方法およびモデル

探針・試料系のモデルとして，3原子層からなる 2組

の bcc-Fe薄膜を使用した21）。2組の薄膜は（001）表面

が距離 d で対向している。ただし，薄膜間距離 d は最

表面原子層間の距離である。ここで，距離 d を 0.14 nm

から 0.5 nmの間で変化させた場合の薄膜間に働く相互

作用力の距離依存性を計算した。また，探針に相当する

薄膜表面の原子が試料に相当する薄膜表面の 3つの原子

サイト：ホロー（H），サドル（S）およびトップ（T）

サイトに位置する場合の計算，すなわち相互作用のサイ

ト依存性についての計算も行った。計算には局所密度近

似 お よ び Full-potential linear augmented plane wave

（FLAPW）法28）を用いた。以下では，格子緩和等の原子

の変位を考慮していない場合の結果を示すが，緩和を考

慮しても23）交換相互作用力が僅かに小さくなる傾向が見

られる程度である。

2. 2 交換相互作用力

Fig. 1にホローサイトにおける全相互作用力および交

Fig. 1 Forces FP and FAP for the P and AP magnetic configu-
rations, the exchange force Fex(＝FAP－FP: triangles)
and the corresponding force gradient F ′ex ( dotted
lines).
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3．反強磁性体試料

換相互作用力の距離依存性を示す21）。ただし，横軸は薄

膜間距離 d を Feの格子定数 a（＝0.283 nm）で規格化し

た値であり，d ／a＝0.5がバルクの原子間距離に相当す

る。また，交換相互作用力（Fex）は両薄膜間の磁化配

列が平行（P）および反平行（AP）となる場合の全相互

作用力の差（FP－FAP）とした。探針・試料間距離が 0.5

＜d ／a＜1.7の領域において，全相互作用力（FP，FAP）

が顕著に変化していることがわかる。また，Hサイトは

他のサイトに比べてエネルギーが低く19），磁化配列が平

行となる場合が最も安定である。これは，バルクにおい

て磁化配列が強磁性的となることから容易に想像され

る。ところで，0.5＜d ／a＜1.7の領域で交換相互作用力

が生じていることがわかるが，交換相互作用力の大きさ

は d ／a＝0.5～1.0の領域で 10－9～10－10［N］であり，サ

イト依存性も顕著である。d ／a＝1.0～1.7の領域でも

10－10～10－11［N］の大きさで，AFMの力検出感度よりも

大きい。この違いは，電子分布密度と局所状態密度計算

結果22）から，d ／a＜1.0の領域では両薄膜の d 軌道間の

重なりによる直接交換相互作用が働き，交換相互作用力

の振動が見られる d ／a＞1.0の領域では，s および p 電

子により RKKY的な交換相互作用が働く結果と考えら

れる。

Fig. 2は，探針・試料間距離が d ／a＝0.9における各

サイト（H，S，T）の交換相互作用力（Fex）を示した

交換力像である。交換相互作用力の大きさはサイトに強

く依存しており，交換相互作用力をマッピングすること

により磁気構造の原子分解能観察が可能であることを示

している。このように，EFMは SP-STMと同様に原子

分解能を持つ可能性が示された。SP-STMは表面のスピ

ン偏極した状態密度の差をトンネル電流を用いて測定し

ており，その違いがスピン配列に対応している。したが

って，EFMと SP-STMでは異なる物理量を測定してお

り，その像は異なる磁気特性を反映している可能性に留

意しなければならない。

上述の第一原理計算の結果から，探針・試料間距離が

数Åの範囲で働く交換相互作用は，10－9～10－11［N］で

あり，交換相互作用力を検出すれば，試料表面の磁気構

造を原子分解能で観察できることが明らかになった。し

かし，交換相互作用力を検出する実験を行うにあたり，

NC-AFMで検出される全相互作用力から交換相互作用

を分離，抽出あるいは識別することが必要となる。この

問題の解決法のひとつとして，フォースカーブ測定があ

げられる。すなわち，表面ポテンシャルの差に相当する

電圧を探針・試料間に印加し，静電気相互作用を補償し

た条件で測定したフォースカーブをフィッティングパラ

メータにより解析を行い，ファンデルワールス力を分離

する方法である。実際に，Si探針と Si（111）-7×7表面

のフォースカーブ測定を行い，化学的短距離相互作用が

分離可能であることが示されている29）。我々は，もうひ

とつの解決方法として反強磁性体を試料とする方法を考

えた。

3. 1 磁性体探針・試料間に働く相互作用

磁性体探針および磁性体試料を用いた AFMで測定さ

れる全相互作用力は，

Ftot＝Fvdw＋Fel＋Fmag＋Fchem

と表すことができる。ここで，Fvdwはファンデルワール

ス相互作用，Felは静電相互作用，Fmagは磁気双極子相

互作用に起因する力であり，Fchemは化学結合（共有，

イオン，金属）由来の力である。各相互作用は異なる距

離依存性を持っており，探針・試料間距離が数 nm以上

で支配的となる長距離相互作用（Fvdw，Fel，Fmag）と 1 nm

以下で強く働く短距離相互作用（Fchem）に分類できる。

NC-AFMで観察される原子像コントラストは，この化

学的短距離相互作用によるところが大きい29，30）。また，

Fig. 2 Exchange force images on the Fe(001) surface at d ／
a＝0.9. They are obtained by interpolation of the cal-
culated values of the exchange force for the three
high-symmetric surface sites of the hollow site (H),
the saddle site (S), and the top site (T). The unit in the
contour map is 10－9 N.
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4．NiO（001）表面の NC-AFM観察

磁気的短距離相互作用は，クーロン相互作用とパウリの

排他律に従うと考えられ，Fchemに含まれる。この磁気

的短距離相互作用のエネルギーは電子スピン配置に依存

しており，探針と試料表面のスピン配置の違い（平行あ

るいは反平行）によるエネルギー差が交換エネルギーと

なる。

反強磁性的スピン配列を持つ表面には向きの異なるス

ピンを持った同種の原子が存在する。このような原子サ

イト上では，Fvdwや Felといった非磁気的相互作用の大

きさが同一であり，Fchemに含まれる磁気的相互作用の

み異なると考えられる。したがって，Fchemが支配的と

なる条件，すなわち，反強磁性体表面の原子像が観察で

きる場合に，測定される原子高さの違いが交換相互作用

力の差を反映すると期待される。また，強磁性体探針と

反強磁性体試料という実験配置は，磁気双極子相互作用

（Fmag）の影響を最小限にできる。そこで，著者らは反

強磁性体である NiO単結晶の表面を測定対象とした。

3. 2 反強磁性体 NiO

NiO単結晶は〈111〉方向にわずかに圧縮された NaCl

型構造（面心菱面体構造）31）を持つ。ネール温度は約 525

［K］であり，室温でも安定な反強磁性体である。Fig. 3

に示すように強磁性網面は｛111｝面であり，同一の｛111｝

面内における Niサイト上での電子スピンの向きは全て

平行となっている。また，スピンの向きは隣接する｛111｝

面とは反平行になっており，スピンの向きも考慮した磁

気的な単位胞は化学組成の単位胞の 2倍の大きさであ

る。このような表面スピン配列は，低エネルギー電子回

折を用いた交換散乱の実験32）により確認されている。

NC-AFMで原子像観察を行うのは劈開面である（001）

表面であるが，この表面では電子スピンの向きが反平行

となっている Ni原子が存在し，原子高さの差が磁気的

短距離相互作用を反映すると考えられる。

4. 1 実験方法

測定には自作の劈開装置を備えた NC-AFM（JEOL:

JAFM-4500 XT）を使用した。NC-AFM測定はすべて周

波数シフト一定モードで行っている。また，カンチレバ

ーの加振は，一定加振（constant excitation）モードで行

っている。

試料となる NiO単結晶は，結晶の成長方向が長軸と

なるよう直方体状に切り出し，劈開用にノッチを入れた

後に，試料ホルダーに固定した。ただし，劈開時の帯電

を防ぐために NiO単結晶には Auを蒸着し，超高真空中

にて劈開することで（001）清浄表面を得た。

強磁性体探針には，Fe蒸着探針を使用した。Ar＋スパ

ッタを用いて清浄化した市販の Siカンチレバー上に，

約 30 nmの厚さの Fe薄膜を蒸着した。NiO（001）表面

上で測定した接触電位差は Fe蒸着の前後で異なる値と

なり，探針先端付近に Feが存在していることを示す。

NC-AFM測定後には，作製した Fe蒸着探針形状の SEM

観察を行い，探針先端が大きく破壊されていないことを

確認した。また，大気中MFMにより迷路磁区を持つガ

ーネットを観察し，Fe探針が強磁性的であることを確

認した。

4. 2 観察結果

Fe蒸着探針を用いて観察した NiO（001）表面の原子

像を Fig. 4に示す34）。Fig. 4（a）で観察されている輝点

の間隔はおよそ 0.42 nm，高さは約 40 pmであり，Si探

針で得られている像33）および低温 NC-AFMで測定され

た結果35）と同様の結果が得られている。また，Fig. 4（a）

で示したラインプロファイルから明らかなように背景雑

音が大きい。前述の第一原理計算の結果から見積もられ

る磁気的相互作用の大きさは，全相互作用の大きさの数

％程度であり，このラインプロファイルから微小な原子

高さの評価は困難である。したがって，NC-AFM像の

信号対雑音（SN）比を向上する必要があり，重ね焼き

法を用いてこの NC-AFM像の解析を行った。

Fig. 3 Schematic diagram of the crystallographic structure of
a NiO single crystal also showing the spin alignment.
NiO has a face-centered rhombohedral structure with
lattice constant a＝0.417 nm and with α＝90°3.8′at
room temperature. The direction of the spin at Ni site
on the {001} faces has an alternating alignment along
the〈011〉direction, and the {111} faces have a ferro-
magnetic arrangement.
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5．NC-AFM像の解析

5. 1 重ね焼き法

重ね焼き（superposition）法36）は透過型電子顕微鏡像

の SN比を向上させるために用いられてきた手法であ

る。この方法では，TEM像のネガを格子間隔分ずらし

て印画紙に数回焼き付ける。その結果，白色雑音が減少

し，TEM像の SN比を向上させるのに効果的であるこ

とが知られている。今回，我々は重ね焼き法を NC-AFM

像に適用し，原子高さの評価を行った。ただし，Fig. 4

に示した NiO（001）表面の原子像に重ね焼き法を適用に

する場合には，スピン配列を考慮する必要がある。NiO

（001）表面には，スピンの向きが全て平行に揃っている
－

［110］方向と反平行に並んでいる［110］方向があるこ

とから，Fig. 5に示すように 2種類の重ね焼きを行う方
－

法が存在することになる。すなわち，［110］方向にずら

して重ね焼きを行った場合には，同じ方向のスピンを持

つ原子の高さが足し合わされることになり，スピンに依

存したコントラストが強調された重ね焼き像が得られ

る。一方，［110］方向に一周期ずらして重ね焼きを行う

と，スピンに依存したコントラストが消失してしまう。

したがって，Fig. 4がスピンに依存したコントラストを

含んでいる場合には，重ね焼きを行う方向に依存した 2

種類の異なる重ね焼き像（constructive image, destructive

image）が得られると期待される。

5. 2 画像の解析結果

NiO（001）表面の原子像を重ね焼きした結果を Fig. 6

に示す。ただし，原子高さの差が明瞭となるようにコン

トラストを強調した。また，単位胞の大きさを白線で示

した。
－

［110］方向にずらして重ね焼きした画像（Fig. 6（a））

では高さの異なる 2種類の原子が存在することがわか
－

る。原子高さは［110］方向では同一であり，［100］，［010］，

［110］方向で交互に変化している。一方，［110］方向に

重ね焼きした像（Fig. 6（b））では，全ての原子サイト

がほぼ同じ高さとなっていることがわかる。また，Fig.

6（a）は（b）の 2倍の大きさの単位胞を持っている。

以上の結果は，重ね焼きを行う方向により 2種類の異

なる重ね焼き像が得られることを示しており，Fig. 4の

の NC-AFM像がスピンに依存したコントラスト成分を

含んでいることを意味している。

5. 3 ラインプロファイルの解析

同様の方法を用いて，ラインプロファイルを重ね焼き

した結果を Fig. 7に示す。

［110］方向に重ね焼きしたラインプロファイル（Fig.

Fig. 4 (a) Atomically resolved image of NiO(001) surface
with a Fe-coated tip. The distance between bright pro-
trusions is about 0.4 nm and their height is 40 pm.
The image contrast is analogous to image obtained by
non-coated Si tip. Image size is 8.1 nm×8.1 nm. (b)
The line profile between the point X and Y.

Fig. 5 The conceptual schema of the superposition method.
－

(a) The superimposing along the [110], in which the
direction of spin is parallel , enhances the spin-
dependent contrast of NC-AFM image. (b) In the case
that the image is superimposed along the [110] direc-
tion, the spin-dependent contrast diminishes.
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7（a））では，原子サイトに対応する位置に 2つのピー
－

クが存在し，その値が異なっている。一方，［110］方向

に重ね焼きしたラインプロファイル（Fig. 7（b））では，

2つのピークはほぼ同じ大きさである。この 2つのライ

ンプロファイルおよび前述の重ね焼き像から，NC-AFM

像のスピン配列は［110］方向でスピンの向きが反平行
－

であり，［110］方向では平行であると推定され，この配

列は期待される NiO（001）表面のスピン配列に一致して

いる。また，［100］方向に重ね焼きを行ったラインプロ

ファイル（Fig. 7（c））においても 2つのピークに差が

見られ，上述の結果を支持するものとなっている。

5. 4 形状非対称度

重ね焼きしたラインプロファイルに見られる原子高さ

の差を評価するために，形状非対称度（topographic asym-

metry）を導入する。形状非対称度は，

A＝（A1－A2）／（A1＋A2）×100［％］

と定義し，A1，A2は原子 1，2の高さを表すものとする。

重ね焼きしたラインプロファイル（Fig. 7（a），（b））

から計算した形状非対称度および Si探針で観察した

NC-AFM像から得られた形状非対称度を Fig. 8に示す。

Fe蒸着探針で得られた形状非対称度は，各方位でそれ
－ぞれ，A［110］＝0.40％，A［110］＝0.08％，A［100］＝0.61％であ

り，その大きさは重ね焼きを行う方位に依存しているこ

とがわかる。一方， Si探針で得られた形状非対称度は，
－A［110］＝0.12％，A［110］＝0.05％，A［100］＝－0.07％であり，

－
その大きさが Fe蒸着探針の［110］方向の形状非対称度

と同程度に小さく，重ね焼きを行う方位に対する依存性

も明瞭ではない。Si探針の形状非対称度に若干のばら

つきが見られるが，これは測定系の誤差および重ね焼き

で生じた誤差に対応すると考えられることから，Fe蒸

着探針で見られた形状非対称度の大きさの違いは有意な

差であるといえる。以上の結果より，重ね焼きを行う方

位における形状非対称度の違いは探針・試料間の磁気的

相互作用によるものであると考えられる。

5. 5 形状非対称度の起源

NC-AFMにより検出可能な磁気的相互作用には 2種

類あると考えられるが，Ni原子が明るく見えている場

合には，探針先端の Fe原子と Ni原子間に交換相互作用

が働く可能性がある。また，O原子が画像化されている

場合には，第 2層にある Ni原子が第 1層の O原子を介

して探針先端の Fe原子と相互作用する超交換相互作用

が働いている可能性がある。第 2層の Ni原子のスピン

配列も第 1層と同じように反強磁性配列をしていること

から，どちらの場合にも NC-AFM像は反強磁性的なス

ピン配列を反映したものとなる。Fig. 4ではどちらか一

方の原子しか画像化されていないことがわかるが，NC-

AFM像から Niあるいは O原子のどちらであるかを特

定することは現時点では困難である。これは，今後，分

子あるいは原子の吸着した NiO表面の観察や第一原理

計算を行うことにより明らかにできると考えられる。

しかし，どちらの場合にも，スピンに依存した相互作

用が NC-AFM像に反映され，NiO（001）表面の磁気的

構造の原子分解能観察が可能となる。この形状非対称度

の起源の詳細を明らかにするためには，相互作用の距離

Fig. 6 Superposition image calculated from Fig. 5. (a) The image superimposed along the [110]
the direction have a twice the period of the original one and their periodicity is equal to the
magnetic unit cell. The corrugation amplitude alternatively changes in the [110], but atoms

－
in the [110] direction always show the same corrugation amplitude. (b) The image super-

－
imposed along the [110] direction is a same periodicity as the original one.
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6．お わ り に

依存性の測定（力学的分光測定）や反強磁性体試料と強

磁性体探針間の相互作用の理論的計算等が必要であると

考えられる。

磁性体探針・試料間に働く交換相互作用の検出を目的

として，Fe蒸着探針による NiO（001）表面の原子像観

察を行い，重ね焼き法を用いて原子像の解析を行った。

その結果，NC-AFM像がスピンに依存したコントラス

トを含んでいることが明らかになった。これは，NC-AFM

による磁気的な短距離相互作用の原子分解能測定が可能

であることが示されたことを意味する。すなわち，試料

表面からの漏洩磁場を検出するMFMよりも高分解能

で，表面のスピン配列を直接観察する新しい SFMであ

る交換相互作用力顕微鏡の実現への第一歩を踏み出した

と言える。しかし，SN比の向上等，克服しなければな

らない技術的課題が山積しているのが現状である。また，

形状非対称度の起源の詳細についても不明であり，磁気

的相互作用検出の物理的描像を明確にするために，第一

原理計算等による磁気的相互作用の理論的な研究が必要

である。交換相互作用力顕微鏡は力の測定を基本として

おり，有機・生体分子への応用も可能であることから，

これまでにない磁気測定 SPMとして大きな期待がもて

る。
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The topographic asymmetry obtained by Si tip has no
dependency on the superimposed direction and their
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