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研究成果の概要（和文）：Fe/MgO 磁気トンネル接合（MTJ）界面における波動関数の対称性を磁

気コンプトンプロファイル測定で調べた。さらに、DV-Xα 法により MTJ 界面の理論計算と測定

結果を比較した。その結果、MTJ 界面の Fe と層内部の Fe の波動関数の対称性は同じであった。

一方、MTJ 界面の Fe が酸化すると波動関数の対称性が変化する。 
 
研究成果の概要（英文）：Symmetry of wavefunctions at Fe/MgO magnetic tunneling junction 
(MTJ) interfaces was measured by magnetic Compton profile (MCP) measurements. Theoretical 
calculations by the DV-Xα method for Fe/MgO MTJ were compared with the MCP measurements. 
The symmetry of wavefunctions is conserved at the MTJ interfaces. Fe oxidization at the 
MTJ interface deforms the symmetry of wavefunction.  
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１．研究開始当初の背景 

MTJにおけるコヒーレントTMR効果とΔ対称

な波動関数 

磁気トンネル接合（MTJ）では、トンネル

コンダクタンスのスピン依存性に基づいた

トンネル磁気抵抗効果（TMR 効果）が発現す

る。室温で 18%という大きな磁気抵抗効果を

実現した宮崎らの報告（T.Miyazaki and N. 

Tezuka, J. Magn. Magn. Mater. 139, L231 

(1995)）をきっかけに、磁気ランダムアクセ

スメモリー（MRAM）、再生磁気ヘッドなど TMR

を利用したデバイスの研究が進展し、スピン

エレクトロニクスという新しい分野が生み

出されている。最近、Fe/MgO/Fe 構造で 180%

のコヒーレント TMR 効果（室温）が報告され

ており（S.Yuasa  et.al  JJAP43、 L588

（2004））,デバイス応用への期待が高まって

いる。 

コヒーレントTMR効果の本質を理解するた

めには界面の電子状態を知ることが重要で

ある。Fe/MgO/Fe接合では接合界面の波動関

数の対称性が重要であり、Δ１対称の波動関

数（磁気量子数|m|=0 の対称性。4s、4p電子の

pz,3d電子の 3z2-r2）のコヒーレントなトンネ



 ル効果が大きなTMR効果のメカニズムである

ことが理論的に指摘された（W. H. Batler et. 

al. PRB63, 054416(2001)）。したがって、MTJ

界面の磁性電子の波動関数の対称性やコヒ

ーレントトンネル状態にある電子を直接観

測できれば有効な情報となる。 

２．研究の目的 
①DV-Xa 法を用いた磁気コンプトンプロファ
イルシミュレーターの開発②Fe/MgO 人工格
子などの試料作製と界面の波動関数の対称
性の観測③コヒーレントトンネル電子の波
動関数の Δ１対称性の直接的観測への挑戦 

 
 

磁気コンプトンプロファイルによる波動関

数の対称性の観測 
３．研究の方法 
①公開されているソースコード（「はじめて

の電子状態計算 ～ＤＶ－Ｘα 法分子軌道

計算への入門～」、三共出版株式会社、足立

裕彦監修、小和田善之、田中功、中松博英、

水野正隆共著。）を基に、コンプトンプロフ

ァイルを計算するアルゴリズムとソースコ

ードを開発した。 

波動関数の有力な観測手段としてコンプ

トンプロファイル, J(pz), がある。コンプト

ンプロファイルはエネルギースペクトラム

を散乱に寄与した電子のX線散乱ヴェクトル

に沿った運動量成分pzの関数に変換したスペ

クトラムで、バンド理論で表現すると以下の

式で表される。 ②PFスパッタリングによって、Alフォイル基

板上にFe(xnm)/MgO(1nm)、x=10,4,2.5 の 3 種

類の多層膜と界面を意図的に酸化させた

Fe(4nm)/MgO(1nm)多層膜を作製した。参照試

料として、Fe(xnm)/Al2O3(1nm)多層膜、Fe薄

膜を作製した。多層膜の厚さは 1μm、Fe薄膜

の厚さは 5μmであった。X線回折測定から、

Fe多層膜は(100)配向、Fe薄膜は(110)配向で

あった。振動試料型磁力計（VSM）によって

磁化測定を行った。磁気コンプトンプロファ

イルはSpring-8-BL08Wにて行った。印可磁場

は 2.5Tで膜面に垂直である。 
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ここで、P=(px,py,pz)は固体中の電子の運動

量、ρ(P)は運動量密度、χi(P)、Ψi (r)は

それぞれ運動量空間、実空間の一電子波動関

数を表す。Σ は電子によって占有されてい

る状態すべてについて和をとることを意味

する。コンプトンプロファイルは運動量密度

の 2 重積分であるが、pz方向を変えて異方性

の測定をすれば、運動量密度分布の「形状」

が観測できる。したがって、運動量密度を通

じて運動量空間における波動関数χi(P)の対

称性を観測できる。高エネルギー円偏光Ｘ線

を利用すると、以下の式で表される磁気コン

プトンプロファイル,Jmag(pz),が観測され

③磁気コンプトンプロファイルの磁場依存

性測定では測定磁場は XT（0<X<2.5）とした。 
 
４．研究成果 
①DV-Xa 法を用いた磁気コンプトンプロファ
イルシミュレーターの開発 

る。  DV-Xa 法による分子軌道計算を用いてコン

プトンプロファイルを計算するソースコー

ド を 開 発 し た 。 交 換 エ ネ ル ギ ー
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ここで、ρmaj(P)（ρmin(P)）はマジョリティ

ースピン（マイノリティースピン）の運動量

密度を表す。したがって、磁気コンプトンプ

ロファイルはアップスピンの運動量密度と

ダウンスピンの運動量密度の差を観測する。

磁気コンプトンプロファイルの異方性の測

定によって運動量空間におけるスピンに依

存した波動関数の対称性が観測できる。

（“X-ray Compton Scattering” eds. M. J. 

Cooper, P. E. Mijnarends, N. Shiotani, N. 

Sakai and A. Bansil,  Oxford University 

Press, New York, 2004） 

そこで本研究では、磁気コンプトンプロフ

ァイル測定を利用し、MTJ 界面の磁性電子の

波動関数の対称性やコヒーレントトンネル

状態にある電子の直接観測を試みる。なお、

データの解析にあたり、DV-Xα 法による理論

計算と比較を行う。 

           Figure 1 

の寄与を評価するために、窒素ガスについて

コンプトンプロファイルの α 依存性計算し

た。 

結果を Figure 1 に示す。       



 

0

0.2

in-plane
out of plane

Fe10nm/MgO1nm
without  Fe oxide
(sample1)

0 2 4 6 8
0

0.2J M
ag

(p
z)

 [
a.

u.
-1

]

Fe4nm/MgO1nm
without  Fe oxide
(sample2)

Fe2.5nm/MgO1nm
without  Fe oxide
(sample3)

pz [a.u.]
0 2 4 6 8

Fe4nm/MgO1nm
with Fe oxide
(sample4)

           Figure 1 

       
Figure 1 に示すように、いずれのいずれの α
の値でも 2%程度の差で実験とほぼ一致して
いる。そこで、αの値として、従来から用い
られている α=0.7 を採用することとした。
なお、高次の電子相関効果を考慮すると（CI
法）より実験結果を再現することがわかった。
これらの研究成果は英国物理学会英文学術
誌 J.Phys.B 編集者によって優れた論文とし
て選出された。（雑誌論文①、②他。学会発
表①、③他。その他①、⑤） 
 
②Fe/MgO 人工格子などの試料作製と界面の
波動関数の対称性の観測 

界面の寄与を抽出するため Fe 層の厚さを
かえた Fe(xnm)/MgO(1nm)、x=10,4,2.5 の 3
種類の多層膜と界面を意図的に酸化させた
Fe(4nm)/MgO(1nm)多層膜の磁気コンプトン
プロファイルの異方性を測定した。結果を
Figure 2 に示す。なお、x=10 の場合は界面 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
                Figure 2 
 
の寄与が少なく、bulk の Fe と考えてよい。
x=2.5 の場合は界面の寄与が大きい。この結
果を解析し、Fe 層における波動関数の対称性
を分離した。結果を Table 1 に示す。界面の
寄与の割合をかえても、Fe3d 電子の磁気量子
数|m|=0,1,2 の割合（波動関数の対称性）はあ
まりかわらない。以上から、Fe/MgO 界面では
波動関数の対称性は変わっていないことが
示された。一方、界面の Fe 層が酸化すると、
|m|=0 の寄与が減少し|m|=1 の寄与が増大して

いる。これは、界面の酸化によって波動関数 
          Table 1 

 
|m|=0   
±1.0% 

|m|=1   
±1.2% 

|m|=2   
±0.6%

Fe 10nm/MgO 1nm  
non-oxide 

25% 30% 45%

Fe 4nm/MgO 1nm  
non-oxide 

26% 30% 44%

Fe 2.5nm/MgO 
1nm non-oxide 

24% 32% 44%

Fe 4nm/MgO 1nm 
with oxide 

21% 36% 43%

 
の対称性が変わることを示す。Table 2 に
DV-Xα 法によって理論的に計算した Fe3d 電
子の|m|=0,1,2 の割合である。Fe/MgO 界面で 
 
                Table 2 

 |m|=0 |m|=1 |m|=2 

Fe/MgO Fe-3d 24.0% 36.5% 39.5%

bcc Fe Fe-3d 23.2% 35.8% 41.0%

Fe/FeO Fe-3d 

in Fe 
21.6% 40.7% 37.7%

Fe/FeO Fe-3d 

in FeO 
20.3% 37.0% 42.7%

 
は磁気量子数 |m|=0,1,2 の割合が bulk Fe
（bcc Fe）と同様である。一方、界面が酸
化すると(FeO 形成されると)、|m|=0 の寄与が
減少し|m|=1 の寄与が増大する。これらの結果
は、実験で観測された Table 1 の結果と一
致する。以上から、①Fe/MgO 界面では Fe 層
内部の Fe と同じ波動関数の対称性を有して
いる。②界面の Fe 層が酸化すると、波動関
数の対称性が変わることが示された。さらに、
垂直磁気異方性を有する磁気多層膜の波動
関数の対称性に着目した同様の研究がプレ
スリリースされ、リサーチフロンティア等に
選出された。（雑誌論文④、⑥他。学会発表
⑧、⑨、⑩、⑪、⑫他。その他⑦、⑪、⑫、
⑬。） 
 

③コヒーレントトンネル電子の波動関数の
Δ１対称性の直接的観測への挑戦 
 コヒーレントトンネル電子の寄与を抽出
する目的で、磁気コンプトンプロファイルの 
磁場依存性を測定した。なお、印加磁場は膜
面 垂 直 方 向 で あ る 。 測 定 し た 試 料 は
Fe(4nm)/MgO(1nm)、Fe(4nm)/Al2O3(1nm)、Fe
薄膜である。いずれも磁気コンプトンプロフ
ァイルに磁場依存性が観測された。そこで、
Fe薄膜について、磁気コンプトンプロファイ
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Sakurai and Hiroshi Sakurai, Analysis of 
autocorrelation functions calculated from 
Compton profiles of a N2 molecule using the 
DV-Xα method, J. Phys. B45, 035102 (2012).
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ルからスピン選択磁化曲線を求めて解析し
た。Figure 3 にスピン磁気モーメントのFe3d
電子の寄与、伝導電子（Fe4s4p電子）の寄与
のおよび両者の和の磁場依存性を示す。○が
Fe3d電子のスピン磁気モーメント、◎が伝導
電子（Fe4s4p電子）のスピン磁気モーメント、
●が全スピン磁気モーメントを示す。なお、
磁気飽和しているときのスピン磁気モーメ
ントの値で規格化して表示している。Fe3d電
子のスピン磁気モーメントは全スピン磁気
モーメントとほぼ同様である。さらに、振動
試料型磁力計（VSM）より求めた磁化曲線と
も対応している。一方、伝導電子（Fe4s4p電
子）は T（0.5<X<2.0）の範囲で有意にその
寄与が減少している。DV-Xα法による理論計
算では、隣接する磁気モーメントが反強磁性
的に配列していると、スピン磁気モーメント
における伝導電子（Fe4s4p電子）寄与が減少
することが示された。磁壁では隣接する磁気
モーメントが平行ではないので、磁気飽和し
ていな状態で磁壁が生じ、伝導電子の寄与が
減少したと考えられる。 
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                Figure 3 
なお、希土類・遷移金属垂直磁化膜につい

て本研究と同様のスピン選択磁化曲線の研
究を行い、IUCｒ（国際結晶学連合）の
highlighted article に選出され、プレスリ
リースされた。（雑誌論文③、⑤他。学会発
表②、④、⑤、⑥他。その他②、③、④、⑤。） 
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以上をまとめると 
① DV-Xa 法を用いた磁気コンプトンプロフ

ァイルシミュレーターの開発に成功した。  
② Fe/MgO磁気トンネル接合界面での波動関

数の対称性は Fe 層内部と同じである。界
面のFeが酸化されFeO層が生じると|m|=0
の寄与が減少し|m|=1 の寄与が増加する。
その結果波動関数の対称性が変化する。 
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③ 磁気コンプトンプロファイルの磁場依存
性が見出された。コヒーレントトンネル
電子の直接観測につながるかは、解析を
すすめる必要がある。 
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