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研究成果の概要（和文）：強磁性半導体Ge1-xMnxTeのTe元素周辺の結晶構造を調べるために、SPring-8のBL25SUに設置
されている二次元表示型球面鏡分析器を使用して、Te 4d光電子放出パターン（光電子ホログラム）を測定した。その
結果、Mn濃度の違いに対して、菱面体構造（x=0）から岩塩型構造（x=0.4）に変わる様子を観測できた。また、実験で
得られたホログラムより再生した原子像より、Teの位置に揺らぎが観測された。この結果は、蛍光Ｘ線ホログラフィー
の実験結果を支持するものである。

研究成果の概要（英文）：In order to investigate a crystal structure around a Te atom in a ferromagnetic 
semiconductor Ge1-xMnxTe, we measured the Te 4d photoelectron intensity angular distribution (PIAD) 
pattern using a display-type spherical mirror analyzer (DIANA) at BL25SU of SPring-8. As a result, the 
change from a rhombohedral structure (x = 0) to a NaCl-type structure (x = 0.4) could be observed. And 
fluctuations of Te positions were observed in the reconstructed atomic image obtained from the Te 4d 
photoelectron hologram. The result supports our previous X-ray fluorescence holography results.
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１．研究開始当初の背景 
 近年、電子の電荷とスピンの両方を利用し
た機能デバイス（スピントロニクス）の研究
が盛んに行われている。例えば、磁気抵抗ラ
ンダムアクセスメモリ（MRAM）は、現在主
流の不揮発性メモリのフラッシュメモリよ
りも、高速動作で消費電力が小さいという特
徴を持ち、次世代メモリとして有力視されて
いる。希薄磁性半導体 Ge1-xMnxTeは、強磁性
を持つ半導体であることから、このスピント
ロニクス素材として期待されているものの
一つである [1]。強磁性発現のメカニズムに
ついては、Ge1-xMnxTeが正孔（ホール）を持
つことから、キャリア（ホール）誘起型と考
えられている。しかし、二元系化合物MnxGe1-x

などが強磁性を持つ[2]ため、それらの小クラ
スターができており、Ge1-xMnxTeは「真」の
強磁性半導体ではないと考える研究者も少
なからず存在する。このような疑問に対して
は、各元素周辺の（特に Mn周辺の）結晶構
造を調べることが、最も良い解決法である。 
 最近、我々のグループは Ge0.6Mn0.4Te の
Ge-Kと Mn- K蛍光Ｘ線ホログラフィー実
験を行い、GeとMn周辺の局所構造を明らか
にした[3, 4]。その結果、Mnと Teが NaCl型
格子を保持し、その位置が比較的安定である
ことが分かった。一方、Ge 原子については
NaCl型格子のサイトには存在するものの、そ
の位置が比較的大きく揺らいでいる可能性
が示唆された。これは母体の GeTe が歪んだ
菱面体であることに起因していると思われ
る。このような原子配列の様子を確定させる
ためには、残る Te 周辺の局所構造解析を行
い、全ての構成元素についての結果を合わせ
て議論することが望ましい。 
 
２．研究の目的 
 光電子ホログラフィー法は光電子回折を
ベースにした SPring-8発の独創的な手法であ
る。光電子放出強度分布において、特定の原
子周りの周囲の原子配置が「ホログラム」と
して記録されることを利用する[5]。そこで本
研究では、Ge1-xMnxTeの Te周辺の様子を明ら
かにするために、光電子ホログラフィー実験
を行った。 
 
３．研究の方法 
 試料と標準試料の Ge0.6Mn0.4Teと GeTeは、
分子線エピタキシーで BaF2(111)基板上に作
製した薄膜単結晶（膜厚は約 300 nm）である。
実験は、SPring-8の BL25SUに設置してある
二次元表示型球面鏡分析器（Display-type 
spherical mirror analyzer : DIANA、図１）を用
いて行った。アモルファス化しやすい特性を
懸念して、当初、表面処理をせずに測定を試
みた。GeTeの方は、それでもホログラムパタ
ーンが見られたが、Ge0.6Mn0.4Teの方は全くパ

ターンが観測されなかったため、試料準備槽
にて Ar+スパッタリングによって試料表面の
清浄化を行った後に解析槽に移送し測定し
た。948 eVの励起光に対して、運動エネルギ
ーが 900 eV の光電子放出強度の角度分布を
測定して、Te 4d 光電子ホログラムパターン
を取得することができた。 
 

 
図１ 光電子ホログラフィー実験で使用した
SPring-8、BL25SU の二次元表示型球面鏡分
析器（Display-type spherical mirror analyzer : 
DIANA） 

 
４．研究成果 
 得られたGeTeのTe 4d光電子ホログラムパ
ターンとＸ線回折実験から予想される結晶
構造を図２に示す。図２(b)に示すようにGeTe
では、菱面体の本来の格子位置から変位し、
３つの長い結合と３つの短い結合からなる
歪んだ構造となっており、バルク結晶では 
<111>の方位に対して、<001>方位は約 50˚と
なる[6]。光電子放出パターンには、光電子を
放出する元素から見た周囲の原子の存在す
る方向に「前方収束ピーク」が現れる。GeTe
の光電子ホログラムパターン（図２(a)）に見
られた前方収束ピークに結晶方位を示す。
<001>は 51.9˚となっており、バルク結晶で予
想された 50˚よりも大きい。これは試料が薄
膜であり、基板の影響を受けているためであ
ると思われる。 
 次に得られたGe0.6Mn0.4TeのTe 4d光電子ホ
ログラムパターンとＸ線回折実験から予想
される結晶構造を図３に示す。Mnが Geと置
換し濃度が増えると x = 0.2 を超えたあたり
から Ge1-xMnxTeは NaCl型構造（図３(b)）に
変わることが知られている[7]。本研究で得ら
れたパターン（図３(a)）でも、<001> の前方
収束ピークが<111>に対して、NaCl 型本来の
角度である 54.7˚に観測された。 



 

図２ (a) GeTeの Te 4d 光電子ホログラムパ
ターンと(b)Ｘ線回折から予想されている結
晶構造 

 

図３ (a) Ge0.6Mn0.4Teの Te 4d 光電子ホログ
ラムパターンと(b)Ｘ線回折から予想されて
いる結晶構造 

 図３(a)の Ge0.6Mn0.4Teの Te 4d光電子ホロ
グラムパターンより再生した(001)面の原子
像を図４(a)に示す。図４(b)はＸ線回折から
予想される結晶構造に対して、理論計算した
像である。理論計算は、Teを中心とする半
径 1 nmの NaCl型構造のクラスターに対し
て行った。その際、Mn元素は Geとランダ
ム置換すると仮定した。理想 NaCl型構造の
Teの位置を実線の大きいで、Geもしくは
Mnの位置を破線の小さい○で示す。ほぼ、
NaCl型構造の位置に原子像が再生されてい
る。動径方向に長く伸びている像が見られる
が、これは理論計算の方にも見られるもので、
再生方法に由来するものと考えらる。従って、
必ずしも原子位置の揺らぎを示していると
は限らない。 
 図５は(002)面について再生した原子像で
ある。図５(b)の理論計算と比較すると実験
で得られた Te像が縦横に伸びていることが
分かる。この動径方向と直交する揺らぎは再
生方法に由来しないものであり、本質的な
Te元素の位置揺らぎを示しているものと考
えられる。この結果は、蛍光Ｘ線ホログラフ
ィー実験の結果[8]を支持するものである。 
 

 
図４ (a) 実験で得られた Ge0.6Mn0.4Te の Te 
4d 光電子ホログラムより再生した(001)面
の原子像と(b)NaCl型構造のクラスターにつ
いて理論計算したホログラムより同じ面を
再生した原子像 



 
図５ (a) 実験で得られた Ge0.6Mn0.4Te の Te 
4d 光電子ホログラムより再生した(002)面
の原子像と(b)NaCl型構造のクラスターにつ
いて理論計算したホログラムより同じ面を
再生した原子像 
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