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研究成果の概要（和文）： 

作製条件を制御した磁性半導体，ホイスラー合金，およびそれらの材料からなる界面の局所構
造，電子・磁気状態を，軟 X線磁気円二色性 （XMCD）の測定により元素選択的に明らかにし，
強磁性の発現機構に関する新しい知見を得た．主なものは， 
○ 典型的な希薄磁性半導体 Ga1-xMnxAs に於いて，置換位置 Mnと格子間位置 Mnの間の反強磁性
的な結合を示唆する結果を得て，特性向上には格子間Mnの排除が必要であることが示された．  
○ 室温強磁性半導体である Ti1-xCoxO2に於いて，電気伝導率と Co磁気モーメントの大きさの間
に明確な正の相関が見いだされ，強磁性がキャリアーに介在されていることを明らかにした． 
○ 高温強磁性半導体 Zn1-xCrxTe を元素置換した試料を測定し，原子価数 Cr2+が強磁性に必要で
あることがわかり，スピノーダル分解が強磁性の原因であることが支持された． 
○ ホイスラー合金と MgO からなる磁気トンネル結合の磁気抵抗比が過剰 Co組成で低下する原
因について，Coアンチサイト欠陥によるとする理論計算を指示する XMCD の結果が得られた． 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have studied the local atomic, electronic, and magnetic structures of magnetic 
semiconductors, Heusler alloys, and their interfaces using soft x-ray magnetic 
circular dichroism in an element specific manner. Major achievements are:  
- In the prototypical diluted magnetic semiconductor Ga1-xMnxAs, antiferromagnetic 
interaction between substitutional and interstitial Mn atoms has been found, 
indicating the necessity of removing interstitial Mn to improve the ferromagnetism. 
- For the room-temperature ferromagnetic semiconductor Ti1-xCoxO2, clear correlation 
has been found between the Co magnetic moment and the electrical conductivity, strongly 
favoring scenarios of carrier-induced ferromagnetism. 
- Substitution studies of the high-temperature ferromagnetic semiconductor Zn1-xCrxTe has 
revealed that the Cr2+ valence state is necessary for ferromagnetism, favoring the 
spinodal decomposition theory of ferromagnetism.  
- For the Heusler alloy/MgO magnetic tunnel junctions, our XMCD results have given 
support to the theoretical model that the reduction of magneto-resistance is caused 
by Co antisite defects in Co-rich samples.  
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１．研究開始当初の背景 

高スピン偏極電子源を探索・創製し実用化
に結びつけるためには，室温で強磁性を示す
高いスピン偏極率を持った磁性半導体・金属
系磁性材料の開発，およびこれらを用いた良
質な接合界面・超構造の作製が最重要課題で
あった．そのためには，材料開発の過程で新
物質・新界面の組成・局所構造・電子状態・
磁気状態を正確に同定し，材料開発にフィー
ドバックする必要があり，これらを元素選択
的に調べることのできる軟Ｘ線磁気円二色
性（XMCD）の測定が非常に有効であることが
知られていた．国外では Ga1-xMnxAs を中心と
する典型的な III-V 族希薄磁性半導体の
XMCD 測定が，国内では研究代表者および研
究分担者による Zn1-xCoxO，Ti1-xCoxO2等ワイド
ギャップ半導体をベースにした磁性半導体
の XMCD 測定が行われ，通常の磁化測定では
得られない価数・結晶場を特定し常磁性成分
と強磁性成分を分離した測定が行われてい
た．一方，ワイドギャップ磁性半導体に関し
ては，高温強磁性の原因がスピノーダル分解
によるとの提唱がなされており，その実験的
検証が急がれていた． 
 

２．研究の目的 

新物質・新界面の組成・局所構造・電子状
態・磁気状態を正確に同定し，材料開発の指
針を得るために，元素選択的な XMCD 測定を
行う．系統的に作製条件を制御した磁性半導
体材料，ホイスラー合金などの金属系高スピ
ン偏極材料，およびこれらの磁性体と非磁性
体からなる界面・超構造を対象とする．また，
強磁性半導体における組成不均一性と強磁
性との相関を明らかにするために，電子状態
の空間分布に関する情報が得られる軟Ｘ線
共鳴散乱実験を立ち上げ利用する．  
 

３．研究の方法 

放射光軟Ｘ線を用いた磁気円二色性（XMCD）
測定により，強磁性・常磁性・反強磁性成分
に関与する原子の価数・結晶場を明らかにす
る．軟 X 線共鳴散乱の測定により，特定の元
素・価数・結晶場・磁性をもつ遷移金属原子
の空間分布，伝導電子の空間分布を逆格子空
間で調べる．測定結果の解析は，多重項計算
およびクラスター・モデル計算を用いて定量
的におこなう．放射光実験に先立って，実験
室光源を用いた光電子分光法で試料表面お
よび深さ方向の化学組成・結合状態評価をお
こない，SQUID を用いた磁化測定により磁気

的性質の評価を行う． 
 
４．研究成果 
○ 典型的な希薄磁性半導体 Ga1-xMnxAs の
XMCD 測定を行い，Gaを置換したMnと格子間
位置に入った Mn の間の反強磁性的な結合を
示唆する結果を得た．さらに，熱処理前後の
試料について XMCD 測定を行い，格子間位置
の Mn の減尐が強磁性を増強することを明ら
かにした． 
○ 室温強磁性半導体である Ti1-xCoxO2（ルチ
ル型）の XMCD 測定をバルク敏感な蛍光収量
法により行い，SQUID による磁化測定と同程
度の大きな Co の磁化を観測した．この結果
と，従来の電子収量法による表面敏感な測定
結果との比較から，試料表面に 10nm 程度の
磁気的不活性層が存在すると推測した．アナ
ターゼ型 Ti1-xCoxO2の XMCD 測定も行い，電気
伝導率と磁気モーメントの大きさの間に明
確な正の相関が見いだされ，強磁性がキャリ
アーに介在されていることを明らかにした． 
○  高温強磁性半導体として知られる
Zn1-xCrxTe にヨウ素を置換した n 型試料にお
ける強磁性の強化, 窒素を置換したp型試料
における強磁性の減衰の機構を解明するた
めに，系統的な XMCD 実験を行った．窒素置
換で Cr の原子価が 2 価から 3 価方向にシフ
トすることが強磁性減衰であることが示唆
され，スピノーダル分解が強磁性の原因であ
ることを支持する結果が得られた． 
○ 磁気トンネル結合の動作特性を向上させ
る条件を探るために，ホイスラー合金
（Co2MnSi および Co2MnGe）と MgO の界面にお
ける磁性の金属膜厚依存性，組成依存性，温
度依存性を XMCD により調べた．金属膜厚の
減尐あるいは Co濃度の増加とともに Co原子
のスピン磁気 モーメントが増加し，Co アン
チサイト欠陥が Co のスピン磁気モーメント
を増加させるとともにフェルミ準位におけ
るスピン分極率を減尐させるという理論計
算と対応する結果が得られた． 
○ 高温強磁性が報告されている Zn1-xFexO ナ
ノ粒子の XMCD 測定を行い，Fe が 2 価と 3 価
の混合状態にあり強磁性を担っていること，
3 価の Fe は主に粒子の表面に，2 価の Fe は
粒子の内部に分布していることを見出した．
Co，Mn 同時ドープ系では強磁性は観測されな
かったが， Co，Fe 同時ドープ試料では強磁
性が観測され，強磁性を担うのは Fe である
ことがわかった． 
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