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自旋极化扫描隧道显微镜的研究进展*
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摘暋要暋暋自旋极化扫描隧道显微镜(spin灢polarizedscanningtunnelingmicroscope,SP灢STM)将扫描隧道显微镜

(scanningtunnelingmicroscope,STM)的实空间分辨率和对自旋敏感的磁成像技术结合起来,已经成为人们研究纳米

磁性物理的最有效工具之一.文章介绍了SP灢STM 的工作原理及其在低维磁性物理领域的应用和最新进展,如对磁

性薄膜、磁性纳米岛、磁性原子及不共线结构的研究等,并对我国在这一领域的研究现状和发展前景进行简要评述.
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1暋引言

基于量子力学的隧穿效应,Binnig和 Rohrer
等人于 20 世纪 80 年代发明了扫描隧道显微镜

(scanningtunnelingmicroscope,STM),首次实现

了实空间的原子分辨[1],并进一步实现了单原子/分

子的人工操控,给表面科学、材料科学、生命科学以

及微电子学等众多领域带来了一场技术革命.随后,
人 们 又 发 展 了 扫 描 隧 道 谱 (scanningtunneling
spectroscopy,STS)、非弹性隧道谱(inelastictunne灢
lingspectroscopy,IETS)等扫描隧道显微术,从而

能够获取表面低维体系的电子结构和各种激发态的

信息,极大的拓展了STM 的功能和用途[2].在此基

础上,原 子 力 显 微 镜 (atomicforce microscopy,

AFM)、磁力显 微 镜 (magenticforce microscopy,

MFM)、扫描近场光学显微镜(scanningnear灢field

opticmicrosocpy,SNOM)等,也相继发展起来,形
成扫描探针显微仪器家族,为人类探索微观世界提

供了明亮的“眼睛暠和精巧的“手暠[3].
与此同时,由低维度和小尺寸引起的复杂磁结

构和新奇的磁性质已成为磁学研究领域的前沿热点

之一.在对其基础物理原理和技术应用(如高密度数

据存储[4])方面的不断深入研究中,人们认识到传统

的磁成像技术[5](如:极化扫描电镜,scanningelec灢
tronmicroscopywithpolarizationanalysis,自旋极

化低能电镜,spin灢polarizedlowenergyelectronmi灢
croscopy)还无法达到实空间的原子级分辨率,也不

能避免杂散场(strayfield)对样品表面的影响,同时

又受到垂直(out灢of灢plane)方向上的磁灵敏度低的

限制[6,7].因此,人们希望从STM 的隧穿电流中分
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离出自旋极化成分,从而将STM 极高的实空间分

辨率和磁成像技术中的高自旋灵敏度结合起来.经
过近十年的努力,德国 Wiesendanger小组终于研发

出了自旋极化扫描隧道显微镜(spin灢polarizedscan灢
ningtunnelingmicroscope,SP灢STM),使得人们在

研究局域纳米结构的同时,可以进一步了解其自旋

特性[8—10].随着这一有力工具的开发,许多重要的

磁学问题取得了积极的进展,推动了磁性纳米物理

学的发展和应用.
本文将首先介绍 SP灢STM 技术的原理及实验

方法,然后通过纳米磁性物理中几个应用实例,总结

SP灢STM 最新的研究进展,最后对我国在这一领域

的现状和可能的发展方向作简要的论述.

2暋SP灢STM 原理及实验方法

2.1暋工作原理

SP灢STM 的工作原理是基于磁性材料费米面附

近不同自旋方向的自旋电子的局域态密度的不对称

性.这种不对称性会导致在针尖与样品表面之间的

隧穿电流中,同时存在非极化电流和极化电流.通过

分离技术[11],我们就可以从极化电流中获得表面自

旋电子态的信息,而从非极化部分获得表面形貌态

的信息.根据 Wortmann等人首先提出的由自旋极

化产生的隧穿电流的表达式[12],S.Heinze将隧穿

电流简化表达为[9]:

I(毴)=IO +IPcos毴, (1)
其中IO 为非自旋极化电流;IP 为自旋极化电流,它
与样品自旋极化率(PS)和针尖的自旋极化率(PT)
的乘积有关,即IP~PSPT,而毴是针尖尖端磁化方

向与样品表面磁化方向的相对夹角.从(1)式我们还

可以看出:当样品表面磁化方向与针尖磁化方向平

行和反平行时(毴=0曘和180曘),自旋极化电流贡献最

大,图 像 的 亮 暗 对 比 度 最 大,而 垂 直 的 时 候

(毴=90曘),自旋极化电流为零,隧穿电流只有非极化

电流;另一方面,当样品或者针尖为非磁性材料时,
费米能级附近自旋向上和自旋向下的局域态密度

n朁(朂)相 等,因 此 自 旋 极 化 率 P = (n朁 -n朂 )/
(n朁 +n朂 )=0,自旋极化电流消失,方程也回归到

普通STM 隧穿电流的形式.
为进一步讨论自旋电流对总隧穿电流I(毴)的

贡献,将隧穿电流做二级傅里叶展开,得到隧穿电流

的变化量:

殼I(r暚
,z,V,毴)=暺

n曎0
殼IGn(z,V,毴)exp(iG

n

暚r暚
)

(2)
其中,G

n

暚
为倒空间格矢.隧穿电流I与针尖、样品之

间的距离z,针尖、样品磁化方向的相对夹角毴和扫

描偏压V 三者都有关,而且随G
n
暚 的增加呈指数衰

减.所以我们可以做适当近似,使得G
n

暚
项只与最小

倒格矢G
(1)

暚 有关,即

殼I(r暚
,z,V,毴)曋IG

(1)
暚

(V,毴)exp(iG
(1)

暚r暚
)
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(3)
可以看出,即使在磁化方向接近垂直(毴接近90曘)的
情况下,磁结构引起的反演对称性的降低也会增大

倒格矢,使得自旋极化电流的贡献大大增加,从而有

殼I曋殼IP.
基于SP灢STM 工作原理,人们发展了三种主要

的工作模式:(1)恒流模式.它是最简单、最稳定也是

最早得到纳米尺度磁结构的工作模式[9].在此模式

下,高度起伏可简化表达为 殼z(zo)~ PSPTcos毴,其
中zo 为针尖到表面的平均距离.但恒流模式下的自

旋极化电流贡献相对较小,且容易受到表面杂质的

影响,所以适合于非自旋极化电子态起伏不大的单

晶表面;(2)谱模式(也称局域磁阻模式).即通过

dI/dV谱或dI/dV图像得到表面局域磁信息[13].这
种模式适用于态密度起伏较大的表面,但需要同时

使用普通针尖扫描,以排除非极化电流的影响;(3)
异磁导率模式.即通过改变针尖磁化方向来改变磁

导率,从 而 得 到 样 品 表 面 与 自 旋 相 关 的 信 息.
Kirschner小组首先利用此种模式,并结合锁相技

术,成功地将形貌像和磁结构像分离,研究了多晶

Ni和单晶Co(0001)的表面磁畴结构的性质以及畴

壁的运动[5].这种模式适用于研究电子态起伏较大

的样品表面,甚至隧穿磁阻(TMR)效应,但不适用

于包裹型针尖,且磁场强度不能过大.
2.2暋针尖的制备

SP灢STM 实验的的关键步骤之一是制备出能产

生自旋极化电子的磁性针尖.好的磁性针尖应具备

以下几个条件:(1)具有高的自旋极化率PT 以提高

信噪比;(2)能将由杂散场引起的针尖与样品之间的

偶极作用降至最低,因为这种作用会改变甚至破坏

样品表面的磁结构;(3)针尖相对于样品表面的磁化

方向应该是可控的(平行/反平行方向或者垂直方

向);(4)如果针尖磁化方向可以重复性改变,就能将
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形貌像和磁结构像分离[11].
早期为了提高信躁比,减小外界环境对针尖自

旋极化的影响,Wiesendanger等人选择了惰性的

CrO2 针尖,但是这种针尖的尖锐度不够,而且制备

方法繁琐.随着技术的不断发展,人们开始尝试在超

高真空下原位制备尖锐干净的磁性材料针尖:一是

直接利用 Fe[14],Ni[15],Co[16],Cr[17]等磁性材料制

备.这种多晶针尖可以通过直接化学腐蚀[17]或者电

化学腐蚀加超高真空中的机械拉伸[18]得到,并适用

于上述的三种工作模式.需要指出的是,相对于铁磁

针尖,反铁磁针尖中磁化方向相反的原子磁矩可以

相互补偿和抵消,因此不存在明显的可以影响样品

表面磁结构的杂散场.但由于较高的各向异性,这种

针尖的磁化方向只能是与针尖指向平行(或反平行)
的.因此,人们又发展出第二类针尖:包裹型针尖,即
在非磁性针尖(如:钨针尖)外镀上 Fe[9,13]或 Gr[19]

的磁性薄膜.这种针尖的优点在于:不同厚度的薄

膜,可以导致针尖顶端磁化方向平行或垂直于样品

表面,从而分别对面内磁矩或垂直磁矩敏感[6];同时

对于铁磁材料包裹型针尖,将薄膜厚度减小到与针

尖样品之间距离相当或更小时,可以有效减小杂散

场对表面磁结构的影响.最近,IBM 实验室又利用

单原子操纵技术,在非磁性的针尖上吸附一个或几

个磁性原子(如:Mn原子)从而得到自旋极化的针

尖,这种针尖的优点在于制备方法更加简单,且基本

不受杂散场的影响.

3暋SP灢STM 的应用和进展

3.1暋磁性薄膜材料

磁性薄膜因其广泛应用一直以来都是磁性材料

研究的热点,如 Fe/W(110)[20]、Fe/W(001)[11]、

Fe/Ir(111)[21].Kubetzka等人利用SP灢STM 首先观

测到了单层Fe薄膜在 W(001)表面的c(2暳2)反铁

磁结构[11].从图1中可以看出,当外磁场反向时(从

2.5T到-2.5T),dI/dV 图像的明暗发生了反转.
将图1(a)和(b)的信号分别相减和相加得到的(d)
和(e)图,即Fe薄膜的磁结构像和形貌像.通过针尖

磁化方向还可以判断出薄膜的易磁化方向是垂直于

表面的.他们还利用第一性原理计算解释了这一体

系中Fe-W 的杂化和自旋轨道耦合作用,证实了这

种反铁磁的c(2暳2)结构是这个体系中磁结构的能

量最低态.
同时 VonBergmann等人利用SP灢STM 对 Fe

图1暋Fe单层膜在 W(001)表面的dI/dV 图像(4nm暳4nm).外

加磁场为:(a)+2.5T;(b)-2.5T(I=30nA,V=-40mV);

将(a)和(b)的信号相减和相加分别得到(d)和(e);(c)和(f)分别

为沿(a)(b)图中直线和(d)(e)图中直线得到的dI/dV 信号

在W(001)表面的多层膜生长及其磁性进行了系统

的研究[22].他们首先制备出单层、双层、三层、四层

原子层共存的 Fe膜,然后分别利用对面内磁矩敏

感(Gd/Fe包裹的 W 针尖)和对垂直磁矩敏感(Fe
包裹的 W 针尖)的针尖扫描样品表面.如图2所示,
基于基底对称性的调制,薄膜表面面内的磁化方向

呈四重对称性:当针尖和样品间任一磁化方向(设为

A方向)夹角毩=0曘时,四个磁化方向的薄膜在图像

中表现为三种亮度,A和D的磁化方向与针尖磁化

方向平行和反平行从而分别显现为亮区和暗区,而

B和C的磁化方向与针尖磁化方向垂直,因而亮度

相同且介于 A、D之间,如图2(a)中所示;当毩=45曘
时,四个磁化方向的薄膜简并为两种亮度,A、B相

对较亮,C、D 相 对 较 暗,如 图 2(b)中 所 示;当

毩=18.4曘时,四个方向均可分辨且对比度最大,如图

2(c)中所示.
因此,通过对比不同原子层的明暗程度和明暗

区数目,可以推断出不同原子层之间易磁化方向的

夹角.实验结果表明,第四层原子层与第二三层的易

磁化方向夹角为45曘.又已知第四层的易磁化方向
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图2暋SP灢STM 中dI/dV 图像的明暗度与针尖和样品间磁化方

向夹角的关系 (a)针尖磁化方向与A方向夹角毩=0曘:四个磁化

方向简并为三种亮度,B和C方向不可区分;(b)毩=45曘:四个磁

化方向简并为两种亮度,A、B相同,C、D相同;(c)毩=18.4曘:四

个方向均可分辨且对比度最大

沿<100>方向,所以可以得出,第二和第三层的易

磁化方向沿<110>方向.
3.2暋磁性纳米岛

Cu(111)表面上的 Co纳米岛一直是一个倍受

关注的体系,因为纳米岛和基底会表现出不同的自

旋极化性质[23,24].Pietzsch小组利用非自旋扫描隧

道谱和自旋极化扫描隧道谱研究了Cu(111)表面上

两个原子层厚的Co纳米岛[25].在Cu(111)表面上,
三角型的Co岛有两种堆跺方式,一种沿基底的fcc
位置排列 (非缺陷岛或u岛),另一种相当于一个堆

跺层错(缺陷岛或f岛),二者取向相差 180曘,如

图3(a)中的插图所示.图3(a)为非自旋极化扫描

隧道谱.可以看出两种类型的岛具有不同的占据态

能量,非缺陷岛(绿色)为-0.35V,而缺陷岛(红色)
为-0.28V.当扫描偏压略高于-0.35V 时,非缺陷

岛的隧穿电流大于缺陷岛,因此在dI/dV 图像中,
非缺陷岛应比缺陷岛更亮,如图(b)所示;而当扫描

偏压略低于-0.28V时,情况相反,缺陷岛表现得更

亮一些,如图(c)所示.因此不同的偏压(-380mV和

-270mV)下dI/dV 图像就会发生明暗反转.
图4展示了同一体系中的自旋极化扫描隧道

谱.在图4(a)中,实线和虚线分别表示针尖磁化方

向与样品磁化方向平行和反平行的情况.非缺陷型

岛(绿色)的实线与虚线首先交于-0.38V,而缺陷

型岛(红色)交于-0.35V,这就解释了为什么在图

(c)— (f)中,当偏压大于-0.38V 时,同一类型的

不同磁化方向的岛的dI/dV 图像发生明暗反转,其
他交点类似.如果定义不对称度为 A=(a-b)/
(a+b),那么由(b)图看出:对于结构引起的不对称

度,自旋平均与自旋极化表现为相似的变化;而对于

磁结构引起的不对称度,磁化反转导致了整个能量

范围内的强烈共振,这可以解释dI/dV 图像中所有

清晰的对比度(如:-0.44V).由于纳米岛的磁化方

向平行或反平行于针尖磁化方向,所以在一个较宽

的能量范围内都存在比较清晰的对比度.此外,研究

结果表明,两种类型纳米岛的磁化方向都是垂直于

表面的,还表现出了较大的饱和磁化强度、剩磁

(Mr/Ms~1)以及矫顽力(1.0T—1.5T).

图3暋(a)非自旋极化扫描隧道谱;(b)和(c)分别为不同偏压下

((b)为-380mV,(c)为-270mV)的dI/dV 图像(“u暠为非缺陷

类型岛,而“f暠为缺陷类型岛)

3.3暋磁性单原子

吸附在表面的磁性单原子是构成磁性纳米结构的

最基本单元,因此单原子间的磁相互作用是磁性纳米

结构各种新奇物理性质的基础.传统的测量手段只能

得到磁结构自旋的平均信息,而Meier等人利用极低温

SP灢STM研究了Pt(111)表面上Co单原子的磁学性

质[26].实验分别在0.3K和4.2K的低温条件下进行,
以排除由热扰动引起的磁性反转的可能性.研究表明,

Co单原子的dI/dV 特性随磁场的变化是由于磁性量

子隧穿或隧穿电流引起的磁性反转导致的.他们进一

步观测到Co单原子与台阶处的Co原子的长程耦合作

用.图5是原子间交换能随单原子到单层膜边缘距离

的变化.可以看出,单纯的磁偶极子间(黑线)只表现为

反铁磁性而且交换能很低,所以这些吸附在表面的Co
单原子磁矩的变化是Co原子之间通过Pt基底的间接

交换作用引起的.利用 RKKY(Ruderman灢Kittel灢Ka灢
suya灢Yosida)理论[27—29]可以很好地拟合这种铁磁性的

振荡式周期衰减.
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图4暋(a)自旋极化扫描隧道谱.朁朁和朁朂分别表示针尖与样

品自旋平行和反平行;(b)表面结构引起的不对称度(上图:灰

线为非自旋极化STS,黑线为自旋极化STS)和磁性引起的不对

称度(下图);(c)—(f)为不同偏压下的dI/dV 图像

图5暋交换能随 Co单原子到单原子层边缘距离的变化(如图中

的实验点所示);黑线为10nm 宽的纳米带间的磁偶极相互作

用;红、蓝、绿线分别是利用 RKKY 理论模拟出的1维、2维、3
维体系的间接相互作用能

3.4暋不共线结构

由海森伯交换模型可以得到交换能的表达式:

EH =暺
i,j

JijSi·Sj (4)

从(4)可以看出,磁性晶体的对称性导致交换能也具

有对称性(表现为点乘).但当磁性材料的维度降低

或尺寸减小到纳米尺度时,这种对称性就会被破坏,
其 结 果 是 磁 各 向 异 性 能 增 加 和 产 生 DM
(Dzyaloshinskii灢MoriyaInteraction)作用能:

Eani=暺
i
Kisin2氄i , (5)

EDM =暺
i,j

Dij·(Si暳Sj), (6)

其中Ki 为各向异性常数,氄i 为第i个点上原子磁化

方向与易磁化方向的夹角,Dij为 Dzyaloshinskii矢

量.从(6)式中可以看出对称性消失了(表现为叉

乘),其物理结果是产生不共线的磁结构.
Bode小组研究了单层 Mn薄膜在 W(110)表面的

不共线结构[30].如图6,在恒流模式下,Mn单层膜表现

为具有长波调制的周期结构,如图6(b)所示.图6(c)为
三种可能的自旋结构:自旋密度波(SDW),螺线螺旋

(helicalspiral,h灢SS)和摆线(cycloidalspiral,c灢SS).后两

种螺旋型结构的特点是自旋旋转被固定在平行或垂直

于传播方向的平面内.
之后,施加一个渐增的磁场(见图7)使针尖由对面

内磁矩敏感转变为对垂直磁矩敏感.结果是磁褶皱的

位置移动了而长波调制没有受到影响.由于针尖的磁

矩由面内旋转至垂直于平面,证实了螺线螺旋型自旋

结构.通过理论计算,得到这种螺线螺旋结构的长波调

制波长为4.0nm,与实验所得的6.0nm接近.
当磁性纳米岛的尺度达到几百nm量级的时候,

单畴态会消耗相对较高的杂散场能(偶极能),而多畴

结构又会引入过大的磁畴壁能,由此表现为中间状

态———“涡核暠(VortexCore)结构[6].Wachowiak等人利

用对面内磁矩敏感和对垂直磁矩敏感的两种不同针尖

观测到了涡核内的磁结构,如图8(a)中所示.
图8(b-c)是 W(110)表面上的Fe岛涡核中心

区的dI/dV 图象.从(b)图和(d)图中可以看出(由
对面内磁矩敏感的针尖所得),样品面内磁矩连续的

围绕在涡核中心,最亮区表示针尖磁化方向平行于

样品表面磁化方向,而最暗区表示针尖磁化方向反

平行于表面磁化方向;从图8(c)和图8(e)得到(由
对垂直磁矩敏感的针尖所得),涡核中心磁矩垂直于

表面.这与理论推测完全吻合.

4暋展 望

作为一种发展较为成熟的技术,自旋极化扫描

隧道显微镜已经被国外一些研究小组应用于纳米磁
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图6暋单层 Mn薄膜在 W(110)表面的形貌像及自旋结构 (a)0.77ML的形貌图;(b)恒流模式图像.磁褶皱周期为0.448nm,与典

型反铁磁正弦波相位相差180曘;(c)三种可能存在的自旋结构示意图:自旋密度波(SDW),螺线螺旋(helicalspiral,h灢SS)和c摆线

(cycloidalspiral,c灢SS)

图7暋单层 Mn在 W(110)表面的恒流模式SP灢STM 图像随外加磁场的变化 (a)0T;(b)1T;(c)2T;扫描参数:I=2nA,V=30mV

图8暋(a)涡核的示意图.远离涡核中心的磁矩连续的围绕这中心排列(平面内),中心的磁矩垂直于表面;(b)和(c)分别为利用面

内磁矩敏感针尖和垂直磁矩敏感针尖得到的磁性dI/dV 图像;(d)为沿(b)中环形箭头所示在距离涡核中心19nm 处得到的dI/dV
信号;(e)为沿(b)和(c)中直线所示得到的dI/dV 信号(测量参数:(b)I=0.6nA,V=-300mV;(c)I=1.0nA,V=-350mV)
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性物理以及相关领域的研究,极大地促进了人们对

微观磁性的了解和应用.但这只是冰山一角,SP灢
STM 还存在很多可拓展的功能和用途有待我们进

一步发展和完善.在这方面,我国的研究还是一片空

白,与世界先进水平存在巨大的差距,需要我们在这

方面更多的努力,希望在未来新的领域(如:利用

SP灢STM 实空间信息辅助中子衍射,同时进行态密

度和自旋极化的测量,极高分辨率的磁成像技术和

磁隧穿器件等)和尚未解决的问题上(如:针尖杂散

场的影响,反铁磁周期结构及结构的破坏,不共线结

构和包裹型针尖不同敏感方向的机理等)有更大的

突破和进展.
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