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研究成果の概要： 

本研究では、室温で強磁性を示す磁性半導体を用いた超格子構造によって磁気物性や光電子物

性等の材料特性を向上させることを目的とし、分子線エピタキシー(MBE)法により、磁性元素で

ある希土類元素を微量に添加した磁性半導体を作製し、更に異なる組成で周期的に繰り返し積

層させることで磁性超格子構造の作製を行い、その構造評価を電子顕微鏡法、Ｘ線回折法で行

うと同時に物性評価を磁化測定に加え放射光実験により行った。本補助金により導入整備した

高温蒸発源セルによって、一般に蒸発温度が高くエピタキシャル蒸着の困難な希土類元素の蒸

発レイト制御が可能となり、これにより Gd(ガドリニウム)を安定供給させることで均一組成を

有する磁性半導体 GaAsGd の作製に成功した。磁化測定による成長条件と室温強磁性との関係の

検討に加え、放射光Ｘ線による光電子分光実験を行い、Gd 周りの原子間結合(Gd-As 結合、Gd-O

結合)が磁性に強く影響することを明らかにした。さらに、GaAs と GaAsGd の超格子構造、金属

Gd の多層構造の作製を行い、作製条件による結晶安定性と強磁性安定性の変化について検討し

た。結果を学術会議で発表するとともに論文化を行った。 

 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００６年度 2,400,000 0 2,400,000 

２００７年度 800,000 0 800,000 

２００８年度 300,000 90,000 390,000 

年度  

  年度  

総 計 3,500,000 90,000 3,590,000 

 

 

研究分野：磁気工学、固体物理、薄膜工学 

科研費の分科・細目：ナノ・マイクロ科学・ナノ構造科学 

キーワード：ナノ構造物性、超格子、希土類元素、磁性半導体、磁性多層膜 

 
１．研究開始当初の背景 
従来の半導体に、電子が本質的に持ってい

るスピン自由度の制御機構を付加した「磁性
半導体」は、デバイスの更なる微細化・省電

力化・高速度化に結びつくことが予測されて
おり、特に良好な光特性を有するⅢ－Ⅴ族化
合物半導体をベースとした磁性半導体は、ス
ピンによる光と伝導特性の両方を操作でき



る可能性を秘めている。しかし、これまでに
報告のある磁性半導体の多くは、磁性元素と
して Mn 等の遷移金属を多く用いており、半
導体中への固溶率の制限から室温で強磁性
を発現するものが少ないことが、このような
光電気・スピンデバイス開発のボトルネック
となっていた。 本研究では、磁性元素とし
て希土類元素（中でも特に大きな磁気モーメ
ントを有する Gd, Dy 等）を用い、これを GaAs
ベースの半導体中へ微量添加した磁性半導
体を作製することで、室温強磁性の発現を狙
った。希土類元素は遷移金属元素に比べ、そ
の磁性を担う電子軌道(4f)が局在し、結果と
して大きな磁気モーメントを有するため、少
量の添加量で強磁性の発現を期待でき、GaN
中の Gd 原子が自由原子の場合の数十倍もの
磁気モーメントを持つという報告もあるこ
とから、半導体中の希土類元素が室温強磁性
の発現に有望であることが伺える。 
 本研究では更に、分子線エピタキシー
(MBE)法によって平衡バルク状態では実現し
えない超短周期の積層構造を人工的に作製
した「希土類添加型の磁性半導体超格子」を
作製することで、磁気物性の制御を図った。
つまり、磁性層／非磁性層を任意の順序・周
期で積み上げることで磁性元素間の距離・磁
性元素周りの配位数を自在に変化させてス
ピン間の相互作用を制御できると考えられ、
特に周期が自然界の最短周期より短くなる
場合についての磁性と、混晶バルク状態での
磁性との相違は、物理的関心も高く、新しい
物理機構を有するデバイスの開発に繋がる
ことも期待できる。 
 
 
２．研究の目的 
（１）希土類元素である Gd(ガドリニウム)
や Dy(ディスプロシウム)等を化合物半導体
である GaAs に微量添加した磁性半導体
GaAsGd を MBE 法により作製し、構造と物性の
評価を行う。このために、希土類元素の安定
した蒸発レイトのために高温蒸発源セルを
導入整備し、セル温度と蒸発レイト(フラッ
クス)の関係を求め、さらには GaAs への添加
濃度と結晶性、物性の相関を調べる。 
（２）最適条件のもとで成長させる GaAsGd
磁性層と GaAs 層を繰り返しエピタキシャル
成 膜 す る こ と で 磁 性 半 導 体 超 格 子
GaAsGd/GaAs の作製を行う。周期と膜厚比を
変化させ、ナノ周期構造の安定化と特性向上
を図る。 
（３）作製試料のマクロ物性測定に加え、放
射光を用いた電子状態の評価解析を行う。ま
た希土類金属や金属多層構造との比較検証
を行い、半導体中の磁性元素間相互作用のメ
カニズムを解明する。 
 

３．研究の方法 
（１）MBE 法による希土類添加磁性半導体の
作製 
 非磁性半導体である GaAs に希土類元素を
添加した系について強磁性体の探索を行う。
希土類元素として Gd,Dy を用い、MBE 成膜装
置に高温制御用の原料蒸発セル(クヌーセン
セル)を導入整備し、Ga,As,Gd,Dy を加熱蒸発
させて基板にエピタキシャル薄膜を作製す
る。成長レイトを膜厚モニタで計測し、
RHEED(反射型高速電子線回折)により結晶性
のその場観察を行う。液体窒素により成膜装
置全体を冷却しながら成長を行うことで、不
純物の混入を抑えた良質な結晶試料を作製
することができる。 
（２）結晶構造評価 
 作製した半導体試料の結晶性評価を断面
透過型電子線回折(TEM)像観察ならびに高分
解能Ｘ線回折(HR-XRD)、Ｘ線反射率測定法に
より行う。断面 TEM 観察からは、局所的な原
子配列状況の把握により転移の有無、不純物
の混入、均質性、結晶整合性を直接的に知る
ことがき、またＸ線による測定において精確
な格子定数・膜厚み情報を得ることができる。 
（３）磁性評価により成長条件、構造、温度
と磁気特性の関係を検討 
 作製した試料に対し、マクロ磁化測定を行
う。測定には VSM(振動試料磁力計)および
SQUID(超伝導量子干渉素子磁束計)を用いる。
温度による磁化と磁化率の変化から磁性相
の状態を検討する。特に組成と構造が磁気に
及ぼす影響から室温強磁性発現の機構を調
べる。 
（４）希土類添加磁性半導体／非磁性半導体
の超格子の作製 
 ２年次以降においては、室温強磁性の発現
する成長条件において作製する希土類添加
磁性半導体を非磁性 GaAs とを MBE 法により
交互にエピタキシャル積層させることで超
格子試料の作製を行う。結晶状態や界面ナノ
構造とマクロ磁化を評価する。 
（５）磁性多層膜やバルク多結晶との比較 
 一方で、希土類元素を含む金属ベースの磁
性多層構造や多結晶を導入した高温蒸発セ
ルにより成膜し、マクロ磁気特性と構造につ
いて調べる。この結果から磁性元素間交換相
互作用が構造にどのように依存するかを把
握する。 
（６）放射光によるミクロ電子構造状態の測
定 
 作製した試料に対し、放射光Ｘ線を用いた
光電子分光測定を行う。イオン表面スパッタ
を行いながらの測定により深さ方向の電子
状態プロファイルを得る。添加している希土
類元素の周囲状況を主眼とし、電子結合状態
の濃度依存性や構造依存性からマクロ磁化
との相関を調べる。 
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図 3 MBE 法にて作製した磁性半導体超格子

GaAsGd/GaAs の断面 TEM 像。良質な多層構造

の作製に成功している。 

４．研究成果 
（１）MBE 法による希土類添加磁性半導体の
作製 
 希土類元素を安定して蒸発供給するため
に 1500℃まで加熱可能な高温蒸発源セルを
MBE成膜装置に導入した。これにより希土類
元素Gdを蒸着成長させることに成功し、蒸発
フラックスは 1400℃において約 4×1017個／
sec・m2と見積もった。希土類元素Dyについて
は蒸着成長を試行したが蒸発量が予想外に
低く安定した成長を行うことはできなかっ
た。Dy試料形状をカールからバルクへ変更す
る等の工夫により改善されると考えられる。
GdとGaAsとの同時蒸着成長によりGdを添加
した希薄磁性半導体GaAsGdを作製した。 
（２）構造・磁気特性評価 

作製試料の断面 TEM 観察を行った結果、
GaAs 特有の＜1 1 1＞斜め転位を確認したも
のの、回折像は単結晶パタンを示し、基板整
合した磁性半導体の作製に成功したことが
確認された。（図 1 参照） 蛍光エネルギー
分散分光(EDS)からは、成長中の液体窒素冷
却の効果により、不純元素がほぼ含まれてい
ないことが確認された。EDS 強度比と各セル
の蒸発量とを照合することで各試料の Gd 濃
度は 1～6％の範囲に見積もられ、セル温度と
の単調関係を示すことがわかった。 
 SQUID による磁化測定の結果、幾つかの試
料は室温にて強磁性特有のヒステリシスを
示し、磁気モーメントは自由原子の場合と同
等程度(数μB)の大きさであることがわかっ
た。この結果は、金属の場合と異なり GaAsGd
内では 3d電子のスピン偏極を介した Gd間の
長距離交換相互作用が存在することを示唆
している。磁化－温度曲線(図 2参照)の測定
からは、低温でのみ寄与する成分と室温まで
安定な成分の 2 種類の磁気成分が見られた。

成長条件と比較したところ Gd 添加量のみな
らず As 分圧などの成長条件が強磁性発現の
鍵となっていることを見出した。 
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図 2 GaAsGd の磁化－温度曲線。室温強磁性

成分と低温でのみ増大する強磁性成分が存

在している。 

（３）希土類添加磁性半導体／非磁性半導体
の超格子の作製 
 室温強磁性を示す条件において成長させ
た希薄磁性半導体 GaAsGd と Gd を含まない
GaAs層から成る超格子構造GaAsGd/GaAsの作
製を行った。Gd 蒸気圧と GaAs 成長レイトを
制御し、異なる組成と周期を持つ幾つかの試
料について XRDによるサテライトピークの観
測、断面 TEM 観察を行ったところ、GaAsGd 層
内に生じる結晶転位が GaAs 層内での回復効
果によって消滅し、結果として急峻な界面を
有する超格子構造の作製に成功した。(図 3
参照) 幾つかの試料では GaAsGd 層内に Gd
の凝集と思われる数 nm サイズの濃いコント
ラストが見られされている。膜厚によるナノ
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図 1 MBE 法にて作製した GaAsGd(Gd セル温

度 1400℃)の高分解能断面 TEM 像。図はバッ

ファと GaAsGd 相との界面。 
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粒子のサイズ・配列制御が期待できる。 
（４）Gd/Py 磁性多層の作製とスピン配向シ
ミュレーション 
 磁性半導体超格子内における磁性元素間
の相互作用と比較するために、希土類元素と
遷移金属からなる磁性多層膜 Gd/Pyの幾つか
の周期構造について作製を行った。Gd 層と遷
移金属層の磁気成分が反平行結合する傾向
により、磁気特性は遷移金属層の厚みに強い
依存性を示した。(図 4参照) 原子単位のス
ピン・シミュレーションにより配向を再現し、
各原子間の磁気相互作用の大きさを定量評
価した。  
（５）放射光によるＸ線光電子分光測定 
 磁性半導体内部の希土類元素サイトや
Ga・As サイトの結合状態を、放射光を用いた
Ｘ線光電子分光(XPS)の測定によって検証し
た。実験は九州シンクロトロン光研究センタ
ーの放射光施設(SAGA-LS)にて行った。XPS ス
ペクトルには Gd-O(酸素)結合を示すピーク
が見られ、室温強磁性の発現には Gd-As の結
合状態に加え Gd-O 結合が影響を及ぼしてい
る可能性がある。 
（６）対外発表 
 結果をまとめ、国内学会、国際学会にて発
表すると同時に論文化し学術雑誌に発表を
行った。 
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