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研究成果の概要（和文）：3d及び4f強磁性金属のスピン偏極陽電子消滅実験を通じて、その手法の基礎を構築した。さ
らにその応用研究の結果、(i)ホイスラー合金Co2MnSiとNiMnSbが高いハーフメタル性を持っていること、(ii)Pd,Pt,Ta
,W及びBi/Ag最表面において電流駆動によるスピン偏極が起こること、(ii)ZnOとSnO2中のカチオン空孔に外部磁場で揃
う磁気モーメントが付随すること、などを見出した。

研究成果の概要（英文）：We found that the electron momentum distributions of 3d and 4f ferromagnets show 
that (i) asymmetry upon magnetic field reversal, (ii) the asymmetry is proportional to their 
magnetizations, (iii) the asymmetry vanishes above the Curie temperatures. Furthermore, we found that the 
differential spectrum of electron momentum distribution　between majority and minority spin bands of Fe 
is well reproduced by the first principles band calculation. From the spin-polarized electron momentum 
distributions of full and half Heusler alloys (Co2MnSi(Al) and NiMnSb), we found higher half-metallicity 
of Co2MnSi and NiMnSb. Through spin-polarized positronium annihilation measurement, we found the 
appearance of surface spin polarizations on nonmagnetic Pd, Pt, Ta, W and Bi/Ag bilayer due to 
application of DC current. From spin polarized positron annihilation measurements for ZnO and SnO2, we 
found that cation vacancies have magnetic momemt.

研究分野： 物性物理、陽電子

キーワード： スピン　陽電子　スピントロニクス　磁性　表面　ハーフメタル　原子空孔　ポジトロニウム
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１．研究開始当初の背景 
弱い相互作用におけるパリティ非保存のため、

+崩壊により生ずる陽電子は進行方向にスピン
偏極している。この性質を利用したスピン偏極陽
電子消滅法（図 1）は 1970 年頃まで強磁性体の
研究に使われた。1979 年にはスピン偏極陽電
子ビームが開発され、磁性体表面のスピン偏極
率が決定できることが示された。ところが以後全
く研究は進展していなかった。 

近年スピントロニクス分野では、巨大磁気抵抗
効果のためのハーフメタルや、電磁場により強
磁性制御可能な磁性半導体に加えて、非磁性
体最表面においてスピン蓄積・スピン流を生じる
スピンホール効果・ラシュバ効果、通常の表面伝
導とは全く異なる原理で表面スピン流を生じるト
ポロジカル絶縁体、原子空孔が起源となる「d 

0」
強磁性体など、新しい物質や現象にも注目が集
まっている。本研究開発当初、研究代表者らは
スピン偏極陽電子消滅法のスピントロニクス研究
における有用性に着目し、高強度・高スピン偏
極陽電子ビームを開発していた。 
２．研究の目的 
 スピン偏極陽電子ビームを用いて、強磁性体
中の電子運動量分布と消滅寿命の磁場反転効
果を実験・理論の両面から解明し、スピン偏極
陽電子消滅法の基礎を構築する。その上で、①
ハーフメタル開発で期待されるホイスラー合金の
スピン偏極電子運動量分布、②巨大スピンホー
ル効果や巨大ラシュバ効果を発現する金属表
面の電流誘起スピン偏極効果、③非磁性体中
の原子空孔が誘起する「d 

0」強磁性効果に関す
る研究を推進し、スピン偏極陽電子消滅法のス
ピントロニクス研究における有用性を実証する。 
３．研究の方法 
（１） スピン偏極陽電子消滅法の基礎構築 

3d 電子系及び 4f 電子系の磁性体にスピン偏
極陽電子を打ち込み、電子運動量分布の磁場
反転効果を観測する。正負磁場中での一次元
電子運動量分布は以下で与えられる： 
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i はバンド指数、↓と↑は多数・少数スピン電子、
P+は陽電子偏極率、 )( は上・下向きスピンの
陽電子の消滅速度である。陽電子偏極と磁場方
向が同じとき正磁場（+）、反対の場合を負磁場

（－）とする。図 1 に示す正磁場と負磁場の電子
運動量分布の差分は以下で与えられる： 
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多数・少数スピンバンドの差分は以下： 
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N= N+(pz) – N－(pz)、N= N+(pz) + N－(pz)、
P3=(N+

3 - N-
3)/(N+

3 + N-
3 )（三光子消滅強度

の磁場反転効果）である。従って、式(3)を得るた
めには、三光子または二光子の消滅寿命の磁
場依存性を決定する必要がある。そこで、磁場
中において強磁性体の消滅寿命測定から、

)( を決定する。実験で得られた電子運動量
のスピン依存性と第 1 原理計算の比較からバン
ド構造に関する知見を得る。 
（２） ホイスラー合金のスピン偏極陽電子消滅 
 スピン注入電極材料として有望なホイスラー合
金にスピン偏極陽電子消滅法を適用し、得られ
た電子運動量分布と第１原理計算を比較するこ
とで、バンド構造に関する知見を得る。試料は、
C1b 型の NiMnSb（NMS）、L21 型の Co2MnSi
（CMS） と Co2MnAl（CMA）である。 

（３） 金属表面の電流誘起スピン偏極効果 
 Cu，Au，Pd，Pt，Ta，W 薄膜や Bi/Ag 二重層
の試料の端部に電極を設け、図 2 のように、直
流電圧を印加した状態で、表面近傍に陽電子を
注入しポジトロニウム（Ps）消滅強度を観測する。
Ps には、スピン一重項のパラ状態（合成スピン
S=0, 磁気量子数 MS=0：|S MS>=|00>）と、三重
項のオルソ状態（S=1, MS=0, ±1:|S MS>=|10>, 
|11>, |1－1＞）があり、それぞれ二光子と三光子
に崩壊する。ここでは、Ps を経ない二光子消滅
から分離されているオルソPs の三光子消滅観測
する。オルソ Ps の強度は、陽電子・電子のスピン
偏極方向が同じであると高くなり、反対であると
低くなる。その結果、オルソ Ps の生成割合のス
ピン反転に対する非対称度は以下となる。 
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図 1 スピン偏極陽電子消滅の基本原理。磁場方向
に縦偏極した陽電子を磁性体材料に注入し、電子
運動量分布の磁場反転効果を観測する。 
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図 2 電流誘起スピン蓄積効果の実験概略図。陽電
子エネルギーを 50eV に減速して通電下の試料表面
に打込み、表面での Ps 消滅強度の電流反転効果を
観測し、表面スピン偏極率を決定する。 



陽電子スピン偏極率と検出効率が既知である
ので、電子スピン偏極率が決定される。 
（４） 原子空孔誘起強磁性効果 

酸化亜鉛（ZnO）と 酸化スズ（SnO2）単結晶の
表層にイオン照射により原子空孔を導入する。
これらを図 1 と同様の磁場中に入れて縦スピン
偏極陽電子を打ち込み、電子運動量分布の磁
場反転効果を観測する。磁場は最大 1 テスラで
ある。原子空孔にある陽電子と電子のスピンが
反平行であれば二光子消滅が起こるが、平行の
場合は禁制となる。このため電子運動量分布の
磁場反転効果からスピンが検出できる。 
４．研究成果 
（１） スピン偏極陽電子消滅法の基礎構築 
 図 4 は多結晶 Fe, Co, Ni, Gd の室温での電子
運動量分布の正負磁場の差分である。差分絶
対値を磁場反転非対称度と呼ぶ。Fe, Co，Ni の
磁場反転非対称度を比較すると Fe>Co>Ni の大
小関係にあり、概ね磁化に比例（2.21.7, 
0.）している。Gd の磁場反転非対称度は、そ
の飽和磁化 7に相当していない。これは、Gd
の 4f 電子が内殻にあるため陽電子との消滅確
率が低く、陽電子は主に 5d 電子と 6s 電子の偏
極効果を見ているためである。 

図 5 に示すようには Gd，Tb，Dy の磁場反転
非対称度はキュリー点を境に減少し消失する。
実験結果は強磁性相転移を記述する Weiss の
式： )]/()([/ 0 TkMHJgBMM BMBJJ    
（M0:絶対零度での磁化，BJ :ブリゥアン関数，gJ :
全磁気モーメント，J:全角運動量，M : 分子場
係数）により再現されている。 

下表はアップ・ダウンスピン陽電子の消滅寿
命である。Fe と Co についてはアップスピン陽電
子の方がダウンスピン陽電子よりも寿命が短い。
これは多数スピン電子が数的に優越しているか
らである。Ni でも多数・少数スピン電子の数的関
係は同じであるが、少数スピン電子の波動関数
の空間的拡がりによりこの逆転現象が起こる。 

 
  (psec)  (psec) 
Fe  109 120 
Co  100 114 
Ni  106 100 

図6は式(3)から得られたFe単結晶の多数・少数
スピンバンドの電子運動量分布の差分である。
[001]軸に沿う差分は低運動量域に狭小成分を
持ち、高運動量域では幅広成分を持っている。
[110]と[111]軸の差分では低運動量領域の幅の
狭い成分は弱くなり、全般的に幅広である。スペ
クトル全体形状は第 1 原理計算の結果と良く一
致している。これは、各バンド差分も精度良く計
算されていることを保証している。第 1～3 バンド
は負に、第 4 及び 5 バンドは正にスピン偏極して
いる。第 6 バンドも正にスピン偏極しているが状
態密度が少なくスペクトルへの寄与は殆どない。
s バンドの負のスピン偏極性は中性子散乱の研
究と一致している。図 7 は多結晶 Co, Ni, Gd の
電子運動量分布の差分と、第 1 原理計算結果
である。Co では、第 1～6 バンドが負にスピン偏
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図 5 Gd, Tb, Dy について得られた電子運動量分の磁
場反転非対称度の温度依存性。 
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図 6 スピン依存陽電子寿命を用いて Fe 単結晶に
ついて得られた多数スピン電子と少数スピン電子
の運動量分布の差分スペクトル。 
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図 4 多結晶 Fe, Co, Ni, Gd について得られた電子運
動量分布の磁場反転効果（正磁場と負磁場の差
分）。測定温度は室温である。 



極していることで中心部分の強度が大幅に減少
している。Ni では、第 1～3 バンドの負のスピン
偏極と第 4～6 バンドの正のスピン偏極が拮抗し
てフラットな分布になっている。Gd では、4f バン
ドの 1 本だけが負にスピン偏極しているが 5d と
6s バンドはともに正にスピン偏極していることで、
上に凸の狭小な分布となっている。 
 以上、古典的な強磁性体の電子運動量分布
や消滅寿命が、第 1 原理バンド計算によって良
く再現できることなどが解明された。これはスピン
偏極陽電子消滅法が電子スピンの研究に利用
できることを示している。 
（２） ホイスラー合金のスピン偏極陽電子消滅 
 第 1 原理計算の結果、多数スピンバンドの本
数は 19 本（CMS）、17 本（CMA）、14 本（NMS）
であった。CMS と CMA では第 13 バンド以降、
NMS では第 10 バンド以降がフェルミ準位以上
にありギャップを形成していた。CMS と NMS の
少数スピンバンドはフェルミ準位に接触しておら
ずハーフメタルであるが、CMA では第 10～12
バンドがフェルミ準位に接触していた。なお、磁
化測定から、飽和磁化が 4.7B （CMS）、3.8B 

（CMA）、3.2B （NMS）であり、従来の報告値と
良く一致していた。X 線回折の結果、CMS と
CMA には L21 構造が支配的で僅かに B2 構造
が混在しており、NMS は C1b 構造であった。 
 図 8 は各試料の多数-少数スピンバンドの電子
運動量分布の差分である。とは以下であっ
た ： （ =6.82 ns-1,=6.59 ns-1 : CMS ） 、
（=6.75 ns-1, =6.63 ns-1 : CMA）、（=6.17 
ns-1, =4.93 ns-1 : NMS）。CMS の実験スペクト
ルは低運動量域の狭小成分と高運動量域の幅
広な成分からなっている。CMA では、低運動量
域の強度が劇的に落ち込んでいる。NMS では、
低運動量域の狭小成分が CMS よりも増強され
ている。これらより、CMS と NMS では正にスピン
偏極した s 的及び d 的なバンドが存在しているこ
と、CMA では s 的バンドの状態が少ないか、負
にスピン偏極していることが推測される。 

 第 1 原理計算による結果と比較すると、全体
形状は非常に良く一致している。CMS について
は、第 13～17 バンドが全て正に偏極している。
これは、これらの少数スピンバンドがフェルミ準
位以上にあるためである。第1～12バンドの中で
正に偏極しているものは第 1, 7, 9 バンドだけで、
その他は全て負に偏極している。全体としては
正のスピン偏極状態が優越し、d 的な第 13～16
バンドによる幅広な特徴と、sd 的な第 17～19 バ
ンドによる中心付近の狭小成分からスペクトル形
状が作られている。CMA についても同様である
が、sd 的な第 17～19 バンドがフェルミ面上に殆
ど状態を持たないためにスペクトル中心部分の
強度が下落していることが CMS と大きく異なる。
これは CMA の低いハーフメタル性の原因であ
る。NMS については、第 10～14 バンドの少数ス
ピンバンドがフェルミ面以上にあり全て正に偏極
している。第 1～9 バンドで正に偏極しているの
は第 1, 5, 7 バンドだけで、それ以外は負に偏極
している。全体としては sd 的な第 12～13 バンド
が強いことで、狭小なスペクトルが形成される。 
 実験で得られた多数・少数スピンバンドの電
子運動量分布の差分が第 1 原理計算で非常に
良く説明できることは、実験で扱っている系に対
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図 7 Co, Ni, Gd 多結晶の多数スピン電子と少数ス
ピン電子の運動量分布の差分スペクトル。 
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図 8 Co2MnSi、Co2MnAl、及び、NiMnSb について
得られた多数スピンバンドと少数スピンバンドの電子
運動量分布の差分スペクトル。青線と赤線は各々正
と負のスピン偏極を示している。 



する理論モデルが妥当であることを示している。
この結果から、フェルミ面のスピン偏極率や少数
スピンバンドのギャップは分からないが、少なくと
も CMS と NMS が CMA よりも高いハーフメタル
性を持つという理論予測を支持している。 
（３） 金属表面の電流誘起スピン偏極効果 
 図 9 は、Au, Cu, Pt, Pd, ()-Ta, ()-W 薄膜
について得られた電流誘起スピン偏極である。
Au と Cu のスピン偏極が検出限界（1%）以下で
あるのに対して、それ以外の金属では大きなス
ピン偏極が誘起されており、Pt と Pd 対 Ta と W
では符号が逆である。これは、AuとCu以外の金
属が強いスピンホール効果を示し、Pt と Pd 対 Ta
と W ではその符号が反転する事実と一致してい
る。スピンホール角の符号反転は、最外殻 d バ
ンドの占有状態に応じて sd 混成によるスピン軌
道相互作用の向きが反転するためである。従っ
て、ここで観測された電流誘起スピン偏極もスピ
ン軌道相互作用に起因するものと考えられる。 
 スピンホール効果に伴うフェルミ準位のシフト

量はSHE :スピンホール角、S:スピン拡散長、jC : 
電流密度、:抵抗率から2SHESjCである。
Pt の場合、SHE =10 %, S=10 nm, jC =105 A/cm2, 
=50cm から ~10-6 eV となり、フェルミ準位
近傍での状態密度が DOS~1023 eV-1cm-3 であり
準位幅 1eV の電子が Ps 形成に与るとすると、三
次元スピン密度は×DOS~1017 cm-3 である。Ps
は低電子密度の表面二次元電子系で形成され
るので、電子密度 1013 cm-2、バンド幅 100 meV
程度と見積もられ、DOS~1014 eV-1cm-2となる。二
次元スピン密度は(1017)2/3~1011 cm-2 だから、スピ
ン偏極率は%オーダーとなり、実験値を説明し
得る。即ち、バルクで生じた電子スピンが、最表
面に蓄積することで増幅されて観測される。 
 ラシュバ効果の場合、二次元スピン密度は 

/2 EeDn Dspin             (5) 

である。e:素電荷、D2D：二次元状態密度、E：電
場、：緩和時間、：ラシュバ定数、ħ：プランク定
数である。=3×10-10 eVm、D2D=1014 cm-2eV-1、
=10 ps、E=1 kV/m とすると、nspin~3×1011 cm-3 と
なる。この結果、スピン偏極率はやはり数%オー
ダーとなり実験結果を説明できる。ここでは緩和
時間がバルクのそれ（10-15 s）よりも非常に長いと
仮定している。これは、Ps が低電子密度領域で
形成されるからである。低電子密度で電子のフ
ェルミ波長が長くなると、波数 q=0 付近の音響フ
ォノンとの相互作用が重要になるが、フォノンの
状態密度自体が低いため緩和時間が伸びる。 
 このように上の観測結果は、スピンホール効
果とラシュバ効果の何れでも説明がつく。そこで、
ラシュバ系である Bi/Ag 二層膜の結果を図 12 に
示す。Bi 膜厚が 0.3 nm のときスピン偏極率は急
峻に増加し、その後膜厚とともに緩やかに減少
する。Bi 膜厚ゼロの僅かなスピン偏極は Ag 自
身による。Ag 表面では膜厚 25nm のとき負のス
ピン偏極率が得られ、膜厚とともに減少する。以
上は、Bi/Ag 界面で生じたスピンが Bi と Ag 層内
を伝搬して最表面に到達ためである。スピン偏
極率の膜厚依存性に exp[-dBi(Ag)/Bi(Ag))] （d:膜
厚, :スピン拡散長）をフィットしたのが図中の実
線である。これより Bi と Ag のスピン拡散長は
Bi=2.1nm、Ag=357nm となる。これらは文献値
と一致している。(5)式は以下の様にも書ける。 

)/(2*
F

D
Cespin Eejmn     (6) 

me
*:伝導電子の有効質量, jC

2D:二次元電流密度, 
EF:フェルミエネルギーである。Bi/Ag 系では
me

*=0.35 m0, =3×10−10 eVm である。またフェル
ミ波数 kF =0.13 Å−1 と me

*から EF =0.18 eV とな
る。Psは電子密度1013 cm−2の領域で形成される。
Bi 表面の電子密度は 0.5~4×1013 cm−2 であり、こ
の条件となっている。Ag 表面の場合は表面真
空側で Ps が形成される。以上から jC

2D=15 A/m
あたり数％のスピン偏極率となり、観測結果を説
明できる。式(5)と式(6)は等価である。式(5)では
長大な緩和時間を要請する必要があったが、こ
れは式(6)では EF を通じて反映されている。 
 以上、スピン偏極 Ps 消滅法により、金属表面
における電流誘起スピン偏極が検出された。本
手法は非常に小さいスピン偏極を感度良く検出
できるものであり、さらなる応用に期待が持てる。 
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図 9 図 15 に示した金属表面について得られた電
流誘起スピン偏極率。同一の入力電流密度で規
格化している。 
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図 12 通電下にある Bi/Ag 二層膜の Bi 最外層（上）
と Ag 最外層（下）の最表面で観測されたスピン偏極
率の膜厚依存性。 



（４） 原子空孔誘起強磁性効果 
磁化測定により、酸素イオン照射で原子空孔

を導入した ZnO が強磁性を示すことが確認した。
また 1000℃熱処理により強磁性は消失すること
も分った。これまでの研究で、酸素イオン照射に
より導入された亜鉛空孔と酸素空孔はそれぞれ
200℃付近と 800-1000℃の熱処理で消失するこ
とが分かっている。以上より、原子空孔の導入と
同時に強磁性が誘起されている。しかし、この状
況証拠だけで原子空孔が強磁性を誘起してい
ると直ちに結論することはできない。 
 図 13 は酸素イオン照射前後に得られたZnO と
SnO2 に対する電子運動量分布の正・負磁場間
の差分である。どちらも未照射では正・負磁場間
の違いはないが、照射後には明瞭な違いが出る。
非磁場中の測定から、照射後の陽電子捕獲中
心はカチオン空孔（Zn 空孔と Sn 空孔）であった。
上の結果はこれらカチオン空孔に磁気モーメン
トがあり、それが外部磁場に応答して配列してい
ることを示している。図中の実線は、第 1 原理計
算によるカチオン空孔に付随する電子運動量分
布である。中心付近の強度減少と p =7×10-3 m0c
付近の強度増加が良く再現されている。カチオ
ン空孔の第一隣接位置には酸素原子が配位し
ており、分子軌道は 2p 電子の結合による。2p 電
子は 3d 電子と似通った動径成分を持っており、
運動量分布は酸素 2s 電子や Sn の 5s5p 電子そ
れよりも広い。このため、中心付近の強度減少と
p =7×10-3 m0c 付近の強度増加が生じている。 
 以上、ZnO と SnO2 中にはカチオン空孔に磁場
で配列するスピンがあることが直接示された。 
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図 13 ZnO と SnO2 について得られた電子運動量分
布の正・負磁場（±1T）の間の差分スペクトル。実線
は、Zn 空孔（ZnO）と Sn 空孔（SnO2）に対して第 1 原
理計算により求めたスペクトル。 


