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研究成果の概要（和文）：原子レベル結晶成長技術と精緻な第一原理電子状態計算を駆使し、Ｇ

aAs 表面におけるＭn の成長素過程を詳細に明らかにした。最表面に吸着した Mn 原子は、

As-rich 条件下においては表面第二層の Ga 原子位置を優先的に置換し、表面の As が少ない条

件では格子間位置に組み込まれることが明らかとなった。希薄磁性半導体薄膜を実現するため

には、Ga を優先的に置換する必要があり、本研究により、その必要条件が示された。

研究成果の概要（英文）：A combined experimental and theoretical study on the incorporation
of Mn in GaAs has been presented. We have successfully controlled the location of Mn
atoms at GaAs(001) surfaces by changing the surface atomic geometry. While Mn atoms
prefer to substitute Ga sites at a subsurface layer under the As-rich conditions, the
incorporation into interstitial sites becomes more favorable as the surface As coverage is
decreased. The present results provide a mechanism for the enhanced incorporation of
substitutional Mn atoms in GaMnAs under low-temperature (i.e., As-rich) growth
conditions.
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１．研究開始当初の背景
電子の電荷とスピンをデバイスに利

用する分野〜スピントロニクス〜において
は、半導体材料と磁性体材料を融合した新し
い材料開発が必要とされている。近年、既存
半導体デバイスのアナロジーから、金属／酸

化 物 絶 縁 体 ／ 半 導 体
（Metal-Oxide-Semiconductor; MOS）構造
を も つ 電 界 効 果 ト ラ ン ジ ス タ
（Field-Effect-Transistor; FET）の電極部に
ハーフメタリック強磁性体（少数スピン電子
状態は半導体的、多数スピン電子状態は金属
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的な性質を持つ物質）を利用した、スピン
MOSFET デバイスが提案されている。こう
したスピントロニクス新デバイスにおいて
は、室温で強磁性を維持できる理想的なハー
フメタリック強磁性体の開発が必須である。
こうした材料の有力な候補の一つが希薄磁
性半導体であり、半導体に磁性不純物を添加
して作製される。近年、最も勢力的に研究が
進んでいるのが、GaAs など III-V 族化合物
半導体のホスト材料に、遷移金属元素をドー
パントとして導入し、不飽和の d 電子をスピ
ン偏極させた系である。

一方、Mn-Mn 間の局所的な相互作用の
機構解明に向けた原子レベル研究も、ごく最
近始まっている。走査トンネル顕微鏡の探針
を用いたアトムマニピュレーション技術に
より、GaAs(110)表面上で Ga 原子を置換し
た Mn 原子対を作製し、その局所的な走査ト
ンネル分光測定が行われている。この実験に
より、基板のホール状態を介して Mn 原子コ
アの 3d 電子間に強磁性結合が生じているこ
とが実証されている。

こうした背景に基づき、研究代表者ら
（電通大）は、GaAs(110)表面上の Ga 置換
Mn 原子が１列に並んだ構造を考え、その電
子・スピン状態をスピン密度汎関数理論に基
づく第一原理計算を用いて詳細に評価した。
その結果、（１）<110>配向の Mn 原子鎖は他
配向の原子鎖に比べて構造的に安定であり、
Mn 原子当たり 4.0μB もの磁気双極子モーメ
ントを持つ強磁性状態が基底状態となるこ
と、（２）Mn 原子間スピン結合は極めて異方
的、すなわちスピン結合は<110>方向には大
きいが<001>方向には際めて小さくなること、
（３）<110>配向の Mn 原子鎖のバンド構造
も極めて異方的な電子状態（１次元ハーフメ
タリック状態）を持つこと、などがわかった。
さらに重要な知見として、我々は、GaAs(110)
表面上<110>Mn 原子鎖のハーフメタリック
状態は Mn 原子鎖近傍に空間的に局在し、
Mn-3d 軌道と GaAs 基板表面の「表面状態」
間 p-d 混成軌道で構成されていることを明ら
かにした。つまり、従来の研究で理解されて
いた GaAs バルク中の Mn-Mn 相互作用とは
異なり、Mn の低次元表面配列構造において
は、GaAs 表面状態を介した Mn-3d 軌道間の
二重交換相互作用により強磁性状態が発現
するのである。こうした強磁性発現には Mn
の吸着位置が格子間サイトではなく Ga 置換
サイトであることが本質的に重要である。

２．研究の目的
本研究は、化合物半導体であり希薄磁性

半導体のホスト材料として最も注目・利用さ
れている GaAs に、低次元の Mn ドープ構造
を導入することにより新奇強磁性物質を創
製するとともに、理論計算手法を駆使し、そ

の強磁性発現機構解明を目論むものである。
ごく最近、研究代表者らのグループは、
GaAs(110)表面上の Mn-Mn 相互作用は、表
面固有の２次元電子状態を介することで、バ
ルク GaAs 中に比べて飛躍的に大きな強磁性
結合強度が発現することを見出した。この予
備知見を活かし、二次元電子状態を利用した
新奇強磁性半導体材料の設計・作製を進める
ことが目的である。第一原理計算手法を駆使
した物質設計（研究代表者）と、最先端の分
子線エピタキシー技術により Mn 配列構造を
制御し望みの物質を創製する実験研究（研究
分担者）のコラボレーションにより、原子レ
ベルで制御された二次元系強磁性半導体物
質の設計・作製指針を確立する。

３．研究の方法
研究代表者は精緻な第一原理理論計算

手法を用いて物質設計ならびに理論検討を、
研究分担者は複合・表面界面分析装置により、
Mn ドープされた種々の GaAs２次元構造の
作製・制御・評価を行った。対象としては、
我々の予備計算ですでに特異なハーフメタ
リック特性を示すことが理論予測されてい
る GaAs(110)表面上の１次元／２次元 Mn 配
列構造の作製、原子配列評価から始め、
GaAs(001)表面上のＭn 吸着素過程と構造解
析、それらの熱力学的安定性、構造制御の可
能性を原子レベルで実験・理論の両面から評
価した。

理論計算は電気通信大学が担当し、研究
室所有のワークステーションを利用し、第一
原理計算を実行した。実験は物質・材料研究
機構に所有する、超高真空チェンバー内でそ
の場観察可能な複合装置（電子回折、電子分
光、操作トンネル顕微鏡、蒸着装置等を装備）
を用いて、原子レベルの吸着実験を実施した。

４．研究成果
GaAs(110)-(1x1)再構成表面の Ga-As 二

量体中の Ga 原子を Mn 原子で置換すると、
基板の表面状態を介して、隣接する Mn 原子
同士が強磁性的相互作用をする。（１）<110>
配向の Mn 原子鎖は他配向の原子鎖に比べて
構造的に安定であり、Mn 原子当たり 4.0μB
もの磁気双極子モーメントを持つ強磁性状
態が基底状態となること、（２）Mn 原子間ス
ピン結合は極めて異方的、すなわちスピン結
合は<110>方向には大きいが<001>方向には
際めて小さくなること、（３）<110>配向の
Mn 原子鎖のバンド構造も極めて異方的な電
子状態（１次元ハーフメタリック状態）を持
つこと、などはすでに我々の先行研究
（ Hirayama and Nakamura et al.,
J.Vac.Sci.Technol.B 27, 2062 (2009);
Virtual Journal of Nanotechnology にも
Editorial Choice で採択；他）でも明らかに



なっていたが、さらに本基盤研究課題を通し
て、こうした特異な Mn-Mn 間相互作用は、
特殊な１次元構造のみならず、実験的に作製
が容易な、２次元 Mn 超薄膜においても出現
すること、GaAs(110)表面上<110>Mn 原子鎖
のハーフメタリック状態は Mn 原子鎖近傍に
空間的に局在し、Mn-3d 軌道と GaAs 基板表
面の「表面状態」間 p-d 混成軌道で構成され
ていることなどを明らかにした（Hirayama,
Natori, and Nakamura, Phys.Rev.B 87,
075428 (2013)）。また、GaAs(001)表面上の
Mn 吸 着 構 造 に つ い て は 、 こ れ ま で
well-defined な構造解析は皆無に等しかった
が、我々の研究により、As 分子線圧、基板温
度、Mn 吸着量に応じて、極めて精緻な吸着
構造の相図を作成することに成功した。これ
により、少なくとも GaAs(001)表面上におい
ては望みの構造を得る実験的な指針が確立
したと言える。その中でも、Mn 0.25 原子層
吸着時に現れる(2x2)-Mn 吸着構造について
は、実験と理論の協同により、確定的な原子
配列モデルを提案することができた。この表
面構造では Ga-As 二量体が特徴的な配列構
造をとるが、構造安定化メカニズムの支配的
要因は、表面二量体間の静電的相互作用であ
ることが、実験結果と第一原理電子状態計算
の対応から明らかとなった。また、さらに、
最表面に吸着した Mn 原子は、As-rich 条件
下においては表面第二層の Ga 原子位置を優
先的に置換するが、表面の As が少ない条件
では格子間位置に組み込まれることが明ら
かとなった。希薄磁性半導体薄膜を実現する
ためには、Mn 原子は優先的に Ga 原子を置
換する必要があり、As-rich 条件下において、
こうした希薄磁性半導体作製の必要条件を
満たすことが明らかとなった（Ohtake,
Hagiwara, and Nakamura, Phys.Rev.B 87,
165301 (2013)）。このように、原子レベルで
制御された結晶成長を詳細に調べることに
より、希薄磁性半導体薄膜として機能する材
料開発に向けて、重要な知見を抽出すること
ができた。今後は、吸着過程続く結晶成長条
件のさらなる素過程解明に向かって研究が
進むであろう。
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