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研究成果の概要： 
単一サイトCPAによる希薄磁性半導体の電子状態計算に、クラスター埋め込み法により局所環
境効果を取り入れる計算機プログラムを開発し、磁性不純物間の磁気的相互作用への影響を調べ
た。その結果、特に第一近接原子間の磁気的相互作用が局所環境効果の影響を大きく受けるこ
とがわかり、不純物の配置によっては磁気的相互作用が符号を変える場合もあることが示され
た。しかしこの効果は磁気的なパーコレーションのために系のキュリー温度には大きく影響し
ない。 
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１．研究開始当初の背景 
  次世代エレクトロニクスとして、超高速、
超高集積、超省エネルギーの半導体スピント
ロニクスが注目を集めており、その基礎材料
として希薄磁性半導体が精力的に研究され
ている。希薄磁性半導体は半導体に磁性不純
物を数%添加した不規則置換型半導体化合物
である。従来第一原理計算には不規則性を取
り入れるためにコヒーレントポテンシャル
近似が用いられてきている。 
  近年、希薄磁性半導体について、磁性不
純物の不均一分布が系の物性に大きく影響
するということがわかってきている。しかし、
不均一系の物性を第一原理から予測するこ

とは非常に難しく、従来の磁気的交換相互作
用等の計算では均一な不純物分布を仮定し
単一サイトコヒーレントポテンシャル近似
を適用しており、局所環境効果や、不純物の
不均一分布の効果を無視しおり、より精度の
高い計算が望まれていた。 
 
 
２．研究の目的 
  本研究は、単一サイトコヒーレントポテ
ンシャル近似では表すことのできない局所
環境効果をクラスター埋め込み法により電
子状態計算に取り入れることを目的とする。
特に希薄磁性半導体注目し磁気的、電気的な
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特性に局所環境効果が及ぼす効果について
調べる 
  さらに、クラスター法により局所環境効
果を取り入れ電子状態を求め、不純物分布に
揺らぎがある場合の磁気的交換相互作用、原
子対相互作用の計算を行う。計算した相互作
用を用い希薄磁性半導体の磁気的特性およ
び電気的特性を第一原理から計算し、強い不
均一が起きた希薄磁性半導体のスピントロ
ニクス材料としての特性評価をおこなう。最
終目標としては、積極的に不純物の不均一分
布を制御し磁気特性電気特性を制御する方
法を提案し、新しい半導体スピントロニクス
デバイスデザインへの展開を目指す。 
 
 
３．研究の方法 
  単一サイトコヒーレントポテンシャル
近似(CPA)を Korringa-Kohn- Rostoker(KKR)
法に取り入れた電子状態計算パッケージ
MACHIKANEYAMA が公開されているので、それ
を基にして、単一サイト CPA では表すことの
できない局所環境効果をクラスター埋め込
み法による電子状態計算プログラムを開発
する。つぎに、開発したプログラムを使い希
薄磁性半導体の電子状態を計算し、磁性不純
物間の磁気的相互作用をリヒテンシュタイ
ンの方法により計算するプログラムを開発
する。開発した方法を実際の系に適用しモン
テカルロシミュレーションまたは乱雑位相
近似によりキュリー温度を具体的に計算す
ることで、局所環境効果の重要性を調べる。 
  次に、CPA 媒質中での不純物間の原子対
相互作用に局所環境効果を取り入れるプロ
グラムコードを開発し、モンテカルロシミュ
レーションにより希薄磁性半導体の不均一
分布のシミュレーションを行う。さらに不均
一分布がある場合の電子状態や、磁気的性質、
電気的性質が、不純物が均一に分布している
希薄磁性半導体と比べてどのように変わる
かを定量的に調べる。 
 
 
４．研究成果 
  H19 年度は、KKR-CPA-LDA 電子状態計算
パッケージにクラスター埋め込み法を取り
入れ、単一サイト近似による磁気的交換相互
作用の計算法（リヒテンシュタインによる方
法）と、本研究で開発した局所環境効果をと
りいれた計算法（クラスター埋め込み法）を
用いて、希薄磁性半導体の磁気的交換相互作
用における局所環境効果の影響を調べた。そ
の結果、特に第一近接原子間の磁気的相互作
用が局所環境効果の影響を大きく受けるこ
とがわかった。また、局所環境効果は非常に
大きく、不純物の配置によって磁気的相互作
用は大きくばらつき、符号を変える場合もあ

ることが示された。磁気的相互作用は不純物
配置に大きく依存し、磁気的相互作用の分布
は不純物配置により分類できる。 
  単一サイト CPA での有効交換相互作用
の計算では CPA 媒質中に置かれた２つの不
純物間の交換相互作用を計算し、注目してい
る２つの不純物以外の不純物配置について
は配置平均がとられている。一方、キュリー
温度の見積もりではスーパーセル中に不純
物をランダムにばらまいてモンテカルロシ
ミュレーションを行っている。このとき不純
物間の相互作用として配置平均した交換相
互作用を用いている。つまり、交換相互作用
を求める段階とモンテカルロシミュレーシ
ョンの段階で配置平均の取り方が一貫して
いない。本研究では不純物配置の効果を調べ
るため、交換相互作用を計算する２つの不純
物周りにクラスターを考え、それを CPA 媒
質中に埋め込むことで局所環境効果を考慮
した交換相互作用の計算を行った。以下のよ
うなことがわかった。Liechtenstein の方法
では近似されている不純物による多重散乱
を我々の計算ではすべて取り入れている。そ
のため、ただ２つの不純物を入れた計算
(2-impurity-embedding) に お い て も
Liechtenstein の方法とは差がみられる。こ
の効果は最近接原子間で大きく遠距離では
両者は一致する。交換相互作用は磁性不純物
の配置に大きく依存する。配置平均をとった
結果は 2-impurity-embedding の値にほぼ一
致する。 
  以上の計算で、Mn 不純物が高濃度に集ま
った場合、Mn間の磁気的相互作用が反強磁性
的になり、スピントロニクスへの応用に必要
な強磁性が失われる可能性が示唆された。一
方、希薄磁性半導体は一般に溶解度ギャップ
を持つ系で熱平衡状態では相分離をおこし
高濃度領域を作る傾向がある。具体的な計算
機材料設計として、同時ドーピング法により
相分離を抑制し母体半導体に遷移金属を高
濃度に添加する方法を提案した。例えば
GaMnN の場合、Mn のみの添加の時は混合エネ
ルギーは正の大きな値となり相分離をおこ
すことがわかるが、Mn と同時に Oを添加する
ことで、混合エネルギーが大きく減少し、Mn
濃度の低い領域では負の値となる。これは同
時ドーピングが Mn の高濃度均一添加に有効
であることを示している。 
  希薄磁性半導体は一般に溶解度ギャッ
プを持つ系で熱平衡状態では相分離をおこ
し高濃度領域を作る傾向がある。相分離を抑
制し母体半導体に遷移金属を高濃度に添加
することで高いキュリー温度の実現が可能
となるが、そのために格子間不純物（Li, Na, 
Be, Mg, Cu 等）を磁性不純物と同時に添加す
る同時ドーピング法が有効と考えられる。特
にGaMnAsに注目し、Mnのみの添加の場合と、



格子間不純物を同時添加した場合について
混合エネルギーを KKR-CPA-LDA法を用いて計
算し同時添加により混合エネルギーが大き
く減少し、Mn濃度の低い領域では負の値とな
ることを示した。これは同時ドーピングが Mn
の高濃度均一添加に有効であることを示し
ている。 
  しかし、同時ドーパントはホールの補償
により強磁性を抑制する働きがあるので、モ
ンテカルロシミュレーションにより格子間
不純物の拡散をシミュレートし、熱処理によ
る格子間不純物の除去法をデザインした。と
くに格子間 Li は拡散障壁が低く、また磁性
不純物との相互作用もそれほど大きくない
ため除去が比較的容易であり、効率的な同時
ドーパントとして非常に有望であることが
わかった。 
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