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磁気コンプトン散乱で調べる化学結合の形と

その磁場依存性～垂直磁化膜の起原～

櫻 井 浩1) 鈴 木 宏 輔2) 伊 藤 真 義1) 櫻 井 吉 晴2)

. は じ め に(1)

多くの量子力学の教科書(2)では光と電子の運動量とエネル

ギー保存則の例として，コンプトン散乱の運動方程式が紹介

されている．「固体中の電子の運動量はゼロ」として計算す

ると(3)(4)，入射 X 線のエネルギーと散乱角を決めればコン

プトン散乱 X 線のエネルギーが決まる．しかし，実際には

固体中の電子の運動量を反映して，コンプトン散乱した光子

のエネルギーにはかなりの幅がある．コンプトン散乱 X 線

のエネルギースペクトルから求めた物質中の電子運動量分布

をコンプトンプロファイルとよぶ．

さらに，コンプトン散乱が固体中の電子の運動量を観測す

ることから，実空間の波動関数をフーリエ変換(Dirac

Transformation)した「運動量空間の波動関数」がコンプト

ンプロファイルによって観測できる(厳密には「運動量空間

の電子密度」＝「運動量密度」が観測される)(5)．固体物理

学の教科書ではコンプトンプロファイルは「フェルミ面の観

測手法」と説明されているが(6)，(運動量空間の)波動関数の

測定手法，すなわち化学結合の測定手法(厳密には運動量密

度)」と考えることもできる．

円偏光 X 線を用いて強磁性体のコンプトン散乱を測定す

ると，スピンに依存したコンプトンプロファイルを測定でき

る(7)(8)．スピンに依存したコンプトン散乱を磁気コンプトン

散乱，磁気コンプトン散乱から求めたスピンに依存する電子

運動量分布を磁気コンプトンプロファイルとよぶ．入射 X

線のエネルギーが原子内の電子の束縛エネルギーよりも十分

高い，いわゆるインパルス近似のもとで磁気コンプトン散乱

はスピン磁気モーメントのみを観測する(9)(11)．これらによ

り，スピン磁気モーメントと軌道磁気モーメントを分離して

測定する研究(1)が進展した．

磁気コンプトン散乱の研究対象は 3d 遷移金属・合金，3d

遷移金属4 f 希土類化合物，アクチナイド化合物など，その

対象範囲は多岐に広がっている(1)．2004年に磁気多層膜の

磁気コンプトンプロファイルの測定に成功(12)して以来，我

々は磁気薄膜の評価手法としても確立させつつある．

. 数式で説明する磁気コンプトンプロファイル(1)

インパルス近似のもとで磁気コンプトンプロファイル

Jmag(pz)は以下の式で表される．

Jmag(pz)＝ff(rmaj－rmin)dpxdpy ( 1 )

ここで，rmaj(p)(rmin(p))は majority spin(minority spin)の

運動量密度である．p＝(px, py, pz)は物質中の電子の運動量

である．pz が散乱ベクトルの方向である．さらに系が一電

子状態の波動関数 Csi(r)(s＝maj(min)は majority spin

(minority spin)を表す．)で記述される独立粒子で構成されて

いると考えると，majority spin の(minority spin)運動量密

度 rmaj(p)(rmin(p))は次のように表すことができる．

rs(p)＝
occ

∑
i
|xsi(p)|2 ( 2 )

xsi(p)＝( 1
2p)

3

fcsi(r) exp (－ipr
) dr ( 3 )

式( 3 )が運動量空間の波動関数である．式( 2 )の運動量

密度は一電子状態の和として表すことができ，したがって，

その 2 重積分である式( 1 )の磁気コンプトンプロファイル

も一電子状態の和として表すことができる．また，磁気コン

プトンプロファイルの積分値は，以下の式で表すようにスピ

ン磁気モーメントと等しい．

mspin＝fJmag(pz)dpz ( 4 )

磁気コンプトンプロファイルの磁場依存性を測定すれば，

mspin(H)＝fJmag(pz, H)dpz ( 5 )

より，スピン磁気モーメントの磁場依存性を測定することが
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図 1 上段は 3d 電子の磁気量子数 |m|＝0, 1, 2 に対応
する電子軌道．実空間と運動量空間で同一の形状を有す
る．下段は電子の軌道角運動量によって生じる軌道磁気
モーメントのイメージ．軌道角運動量の z 方向成分は
|m|＝2 のほうが |m|＝1 より大きい．

図 2 HatreeFock 近似による atomic な状態を仮定し
た 3d 電子の磁気量子数 |m|＝0, 1, 2 に対応する磁気コ
ンプトンプロファイルのモデル計算．一軸性結晶場(円
筒対称)として，薄膜の膜面垂直(outofplane)方向(z
軸)と膜面内(inplane)方向(z 軸と垂直)およびとその異
方性を示している．
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できる．以上から磁気コンプトンプロファイル測定は 3 つ

の特徴を有する．

1. 式( 1 )で表されるように，磁気コンプトンプロファイル

は 2 重積分なので，pz におけるスピンに依存した運動量密

度の「断面積」を観測する．試料を回転させて pz の方向を

変えて測定すれば，スピンに依存した運動量密度の「形状」

が観測できる．つまりこれにより式( 2 ), ( 3 )で表されるよ

うに運動量空間の波動関数の対称性(化学結合の対称性)の情

報を得ることができる．

2. 式( 2 )で表されるように，磁気コンプトンプロファイル

は一電子状態の和である．したがって，一軸性結晶場におけ

る 3d 電子の各状態のように特徴的な運動量分布を有する場

合は，あらかじめモデル計算によって理論的運動量分布を求

めておけば，fitting による解析から各電子状態を分離するこ

とができる．

3. 式( 4 )で表されるように，磁気コンプトンプロファイル

の積分値はスピン磁気モーメントを表す．式( 5 )で表され

るように，磁気コンプトンプロファイルの磁場依存性を測定

すれば，スピン磁気モーメントの磁場依存性，すなわちスピ

ン選択磁化曲線(spin specific magnetic hysteresis(SSMH))

を測定することができる．さらに，磁気モーメントはスピン

磁気モーメントと軌道磁気モーメントの和であるので，振動

試料型磁力計または SQUID 磁力計などを利用した磁化曲線

を測定してスピン選択磁化曲線との差を求めれば，軌道選択

磁化曲線(Orbital specific magnetic hysteresis(OSMH))を

得ることが可能である．

. 磁気コンプトンプロファイルのモデル計算(13)(16)

測定した磁気コンプトンプロファイルの解析に先立ちモデ

ル計算を検討した．多層膜は積層方向(膜面垂直(outof

plane)方向)を z 軸とする一軸性結晶場(円筒対称)にあると

考えられる．この場合 3d 電子の状態は m を磁気量子数とす

ると図で示すような |m|＝0, 1, 2 の 3 つの状態に分裂す

る(13)(16)．HatreeFock 近似による atomic な状態を仮定し

て，3d 電子の |m|＝0, 1, 2 の各磁気量子数に対応する磁気

コンプトンプロファイルを計算した(13)(16)．さらに，磁気

コンプトンプロファイルの異方性，DJmag(pz)を以下の通り

求めた．

DJmag(pz)＝Jmag_out_of_plane(pz)－Jmag_in_plane(pz) ( 6 )

ここで，Jmag_out_of_plane(pz)は pz が z 軸である磁気コンプトン

プロファイル，Jmag_in_plane(pz)は pz が z 軸と垂直方向である

磁気コンプトンプロファイルである．結果を図に示す．磁

気量子数 |m|によって，磁気コンプトンプロファイルおよ

びその異方性に特徴があることがわかる．

. Pd/Co と Pt/Co 多層膜の垂直磁気異方性と磁気

コンプトンプロファイル(12)(16)

垂直磁化膜として報告されている Pd/Co, Pt/Co 多層膜に

ついて(17)(20)，磁気コンプトンプロファイルで測定した化

学結合と垂直磁気異方性の関係について紹介する．

Pd(x nm)/Co(0.8 nm), Pt(x nm)/Co(0.8 nm)多層膜を厚
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図 3 Pd/Co, Pt/Co 多層膜における格子定数と一周期
あたりの垂直磁気異方性エネルギー．

図 4 Pd(4 nm)/Co(0.8 nm)多層膜を例とした膜面垂
直(outofplane)方向の磁気コンプトンプロファイル，
膜面内(inplane)方向の磁気コンプトンプロファイルお
よびその異方性．異方性について Fitting で解析した結
果を実線で示す．

図 5 スピンに依存する Co3d 電子の磁気量子数 |m|＝
0, 1, 2 の各対称性の割合と格子定数の関係．
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さ 4 mm の PET フィルム上に成膜した．成膜した多層膜の

全厚は 1 mm であった．X 線回折測定から，Co または Pd,

Pt の fcc(111)配向が観測され，人工周期に相当するサテラ

イトピークが観測された．膜面垂直と膜面平行の各配置で測

定した磁化曲線の差から磁気異方性エネルギーを求めた．

図に多層膜 1 周期あたりの垂直磁気異方性エネルギー

と格子定数の関係を示す．格子定数は X 線回折で観測され

た fcc(111)回折線から求めた．垂直磁気異方性エネルギー

の値が正の時，垂直磁化であることを示す．格子定数の増加

によって，垂直磁気異方性エネルギーの値が負から正にな

り，面内磁気異方性から垂直磁気異方性に変化する．その境

界は格子定数 0.375 nm 付近である．

Pd(4 nm)/Co(0.8 nm)多層膜を例として膜面垂直(outof

plane)方向の磁気コンプトンプロファイル，膜面内( in

plane)方向の磁気コンプトンプロファイルおよびその異方性

DJmag(pz)を式( 6 )によって求めた結果を図に示す．さら

に，磁気コンプトンプロファイルのモデル計算図 2 を用い

て，磁気コンプトンプロファイルの異方性 DJmag(pz)を磁気

量子数 |m|＝0, 1, 2 の 3 成分 fitting によって解析した．異

方性 DJmag(pz)を fitting した例を図 4 に示している．この解

析から磁性を担う Co3d 電子の「化学結合の形」(波動関数

の対称性)について |m|＝0, 1, 2 で分解し，その割合を求め

ることができる．そこで，図 3 で示した Pd/Co, Pt/Co につ

いて図 4 で示すような解析をし，|m|＝0, 1, 2 の割合と格子

定数の関係を求めた．図に磁性を担う Co3d 電子の |m|＝

0, 1, 2 の割合と格子定数の関係を示す．格子定数の増加に

伴って Co 層 3d 電子の |m|＝1 の割合が増加し，面内磁気

異方性から垂直磁気異方性に変わる格子定数 0.375 nm 付近

で |m|＝1 の割合が最大となる．格子定数がさらに増加する

と Co 層 3d 電子 |m|＝2 の割合が増加する．以上から，弱

い垂直磁気異方性を有するときは Co 層 3d 電子 |m|＝1 の

対称性が寄与し，十分な垂直磁気異方性を有するときは Co

層 3d 電子 |m|＝2 の対称性が寄与することがわかった．

この結果について再び図 1 を眺めながら考えてみよう．

|m|＝1, 2 に相当する化学結合は電子の軌道運動にともなう

角運動量の z 方向成分があり，軌道磁気モーメントを持つ．

この軌道磁気モーメントが垂直磁気異方性の原因である．軌

道角運動量の z 方向成分は |m|＝2 のほうが |m|＝1 より大

きいので，より垂直磁気異方性に有効である．Pd 層または

Pt 層の格子定数が大きいので，Co 層における膜面内方向の

原子間距離を押し広げる．そのため，膜面内に電子の軌道運

動が生じ，膜面と垂直方向に軌道磁気モーメントが生じて垂

直磁気異方性が生じる．このとき，原子間隔が十分押し広げ
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図 6 Au/Fe/MgO 多層膜におけるスピン選択磁化曲
線(SSMH)，軌道選択磁化曲線(OSMH)および全磁化
曲線．

図 7 Au/Fe/MgO 多層膜の 2.5 T にける磁気コンプト
ンプロファイルと fitting による磁気量子数 |m|＝0, 1,
2 の各寄与の分離．

図 8 Au/Fe/MgO 多層膜の磁気量子数別スピン選択
磁化曲線(黒線)である．比較のためにスピン選択磁化曲
線(緑線)，軌道選択磁化曲線(青線)を重ねて表示した．
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られれば，|m|＝2 が垂直磁気異方性に寄与する．その途中

では，|m|＝1 が垂直磁気異方性に寄与する．軌道磁気モー

メントの膜面垂直方向(垂直磁化方向)成分の大きさが垂直磁

気異方性に寄与するとする描像は理論的には20年ほど前に

指摘されていたが(21)(23)，磁気コンプトン散乱を用いるこ

とで初めて実験的に実証された．

. スピン選択磁化曲線・軌道選択磁化曲線と磁気量

子数別スピン選択磁化曲線

式( 5 )より磁気コンプトンプロファイルの磁場依存性を

測定すれば，スピン磁気モーメントの磁化曲線「スピン選択

磁化曲線(spin specific magnetic hysteresis(SSMH))」を測

定することができる．振動試料型磁力計または SQUID 磁力

計などを利用した全磁化曲線を測定してスピン選択磁化曲線

との差を求めれば，軌道選択磁化曲線(Orbital specific mag-

netic hysteresis(OSMH))を得ることが可能である．伊藤

ら(24)および安居院ら(25)(27)は最近 SSMH 測定システムを開

発し，SSMH・OSMH の測定に成功した．

そこで，我々は磁気トンネル接合膜に着目した．磁気トン

ネル接合膜では省電力化を目的とした磁化反転磁場低減の研

究が進められており，Au/Fe/MgO 多層膜は垂直磁気異方

性を有しかつ電場誘起磁化反転を示すと報告されてい

る(28)．そこで，Fe(8 nm)/Au(2 nm)/Fe(2 nm)/MgO(4

nm)多層膜を作製し，スピン磁気モーメントと軌道磁気モー

メントに分けた磁化反転挙動を調べた(29)．多層膜の全厚を

2.4 mm とし，Al フォイル基板(12 mm)上に製膜した．X 線

回折測定によって Fe(002), Au(002), MgO(002)配向が確

認されたが，部分的に Fe(110), Au(111)が確認された．各

測定における印可磁場は膜面垂直方向であった．図は

Au/Fe/MgO 多層膜の SSMH, OSMH および全磁化曲線で

ある．SSMH と OSMH の挙動は異なり，SSMH の保磁力

は 0.1 T, OSMH の保磁力は 0.34 T である．全磁化曲線で

は垂直磁気特性は観測されないが，OSMH では残留磁化が

観測される．SSMH, OSMH の挙動の違いを調べるために

磁気コンプトンプロファイルの磁場依存性を検討した．Au/

Fe/MgO 多層膜の磁性を主に担う Fe3d 電子のスピン磁気モ

ーメントも，多層膜の積層方向の一軸性の結晶場を仮定すれ

ば磁気量子数 |m|＝0, 1, 2 の 3 つの「化学結合の形」を持

つ．図は 2.5 T の磁気コンプトンプロファイルを |m|＝0,

1, 2 の各寄与に分離した例である．各磁場の磁気コンプトン

プロファイルについてこのような解析をすると，磁気量子数

別の SSMH を求めることができる．図は磁気量子数別

SSMH である． SSMH, OSMH の挙動と磁気量子数別
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SSMH の挙動を比較するために，図 8 に図 6 の SSMH と

OSMH を重ねて表示した．図 8 から OSMH と |m|＝2 の

SSMH は保磁力が等しく残留磁化が観測され，「垂直磁化膜」

のような磁化反転挙動を示す．一方，SSMH は |m|＝0, 1

の SSMH の磁化反転挙動に対応している．

Pd/Co と Pt/Co 多層膜の垂直磁気異方性についての考察

と同様に考えると，次のように考えることができる．全磁化

曲線は垂直磁気異方性を示さないが，原子間隔が押し広げら

れているような部分，例えば Fe(002)/Au(002)界面では膜

面内に |m|＝2 の軌道運動が生じ，軌道磁気モーメントを生

じるため垂直磁気異方性が生じる．そのため，軌道磁気モー

メントの磁化反転挙動は軌道磁気モーメントの起源である

|m|＝2 の電子軌道の磁化反転挙動に対応する．以上の解析

から，スピン磁気モーメントと軌道磁気モーメントの磁化反

転挙動が異なり，その起源は波動関数の対称性(磁気量子数

別)の磁化反転挙動の違いを反映していることがわかった．

磁気コンプトンプロファイルの測定によって波動関数の対

称性の解析(磁気量子数別の解析)，スピン磁気モーメントと

軌道磁気モーメント別の解析が可能である．また，これらの

磁場依存性の測定によって，SSMH, OSMH，磁気量子数別

SSMH の測定が可能である．これらの測定によって，例え

ばスピントロニクスデバイスの磁気スイッチングにおける省

電力などの指針が得られると期待される．磁気コンプトン散

乱を用いた測定は，原子レベルでの磁気物性解析手法として

新しい磁石材料開発や磁気デバイスの開発に有用であると考

えている．

本稿で紹介した結果は大田実博士(群馬大学大学院工学研

究科(現 TDK))，加藤忠氏，星和志博士(群馬大学大学院理

工学府)，小泉昭久准教授(兵庫県立大学理学研究科)，本間

佳哉博士(東北大学金属材料研究所付属量子エネルギー材料

科学国際研究センター)のとの共同研究です．

本研究は，科研費基盤(C)24560364, SPring8 パワーユー

ザー課題(2006A00972008B0097)，SPring8 一般課題

(2013A1270, 2014A1171)，東北大学金属材料研究所付属量

子エネルギー材料科学国際研究センター共同利用課題

(11F0017)，群馬大学 HRCC 研究プロジェクト(Project

2006Project2014)によるものです．
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◎放射光 X 線を利用したコンプトン散乱による磁性材料の評価の研究に従

事．磁気トンネル接合を有する磁気多層膜の電子状態の研究を中心に行っ

ている．
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