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研究成果の概要（和文）：磁性半導体が磁石の特性を持つ理由を、代表的な物質であるGaMnAsにおいて調べることを目
的とした。特に、原子が見えるくらいのナノメートルスケールでその物理を解明するための実験システムの開発と測定
を試みた。微弱な特性の違いを検出できるように高精度の顕微鏡(BEEM)を使った測定系を開発した。これにより量子井
戸1MLの厚みの違いによる電子状態のわずかな違いを検出できた。さらに、この手法をGaMnAsに適用するため、適切な
人工超格子の構造と結晶成長条件を調べた。目的のGaMnAsの部分の情報だけを抽出できるように、現在実験計算両面で
さらなる検討を行っている。

研究成果の概要（英文）：In order to clarify the mechanism of ferromagnetism of diluted magnetic 
semiconductor, we tried to measure the electronic structure of GaMnAs which is prototype ferromagnetic 
semiconductor by the microscopic method such as STM and BEEM. We developed high-resolution BEEM system. I 
could measure the subtle signal which shows the difference of 1ML quantum well width. Furthermore, the 
most suitable super-lattice structure and crystal growth method had been investigated.

研究分野： スピントロニクス
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１． 研究開始当初の背景 
従来のエレクロニクスは、主に半導体中の

電子の電荷の部分を利用していたが、近年、
電子の持つ電荷とスピンの自由度の両方を
利用するスピントロニクスが注目されてい
る。中でも、希薄磁性半導体材料は磁性体と
半導体の両方の性質を持ち、既存の半導体産
業技術と整合性の良い材料として期待され
ている。 
希薄磁性半導体の応用上の重要な課題と

して、室温より十分高い強磁性相転移温度
(Tc)が得られていないことが挙げられる。そ
もそも、既存の希薄磁性半導体において、強
磁性発現機構の統一見解が得られておらず、
さらに、最も代表的な希薄磁性半導体である
(Ga,Mn)As の詳細な電子構造が未解明であ
る。(Ga,Mn)As 電子構造の理解は、既存材料
の Tc 向上および新規高 Tc 材料設計のための
指針を得る上で不可欠である。 
 
２． 研究の目的 
そのため、「高 Tc磁性半導体材料の実現の

ために、(Ga,Mn)As の電子構造の解明を通し
て強磁性発現機構を理解する」ことを目的と
する。 
 
３．研究の方法 
従来、(Ga,Mn)As のフェルミレベル(εF)は

価電子帯中に位置し、Mn ドープによる正孔と
Mn の局在 3d 電子間の p-d 交換相互作用によ
る p-d交換分裂の結果として強磁性が安定す
ると説明されていた。しかし、最近εFが不純
物帯に位置し、強磁性発現が 2重交換相互作
用によるとする結果も報告されている。さら
にεF は結晶内での不純物の不均一分布のた
めに、一様に定義できないとする指摘もあり、
統一見解に至っていない。 
当研究室では、高 Tcの(Ga,Mn)As を得る

ために、高濃度 Mn ドープ結晶の成長過程を、
STM を用いて調べてきた。特に、MBE による
結晶成長と STM による構造評価は複合研究
となり技術的に難しいことから世界的にも
余り進んでおらず、これまで我々のグルー
プは、GaAs 基板上の高濃度(Ga,Mn)As の初
期成長機構を解明する等、当該分野では先
駆的に研究を行ってきた。最近では、スピ
ン偏極 STM(走査トンネル顕微鏡)や dI/dV
像測定による電子構造測定にも成功し、さ
らに発展した物性測定も可能となってきた。
このため、原子分解能にスピン極性も含め
て電子構造を測定できる利点を活かせば、
希薄磁性半導体の電子構造の理解をさらに
深められると考え、以下に示すような研究
内容を着想した。 

本研究では、STM の発展系である弾道電
子放出顕微鏡(BEEM)を用いて、量子井戸内
の離散化された(Ga,Mn)As 電子準位の測定
により、その電子構造と強磁性発現機構を
調べる。 

BEEM は STM 同様に原子分解能を持ち、
探針バイアス極性に応じて探針から結晶
内に弾道的に放出された電子または正孔
のキャリアを利用して、ヘテロ構造内部
の輸送特性を調べられる。 (Ga,Mn)As 量
子井戸中には離散準位が生じ、空の準位
と一致するエネルギーのキャリアだけが
共鳴トンネル効果で通過して電流計で測
定できるため、電圧-電流特性として電子
構造を調べることができる。その中で、
具体的には特に下記①と②を調べること
で、強磁性発現機構を理解する。 

① εFの位置(価電子帯 or不純物帯)  

② p-d交換分裂の有無・定量測定 

本研究では、BEEM のプローブとして磁性
探針を用いることでスピン偏極 BEEM を行
い、スピンに依存した電子構造も調べる。
さらに、液体 He 温度、液体 N2温度、室温
での測定が可能であることから、Tc 前後
での電子構造変化も調べる。スピン偏極
測定と Tc前後での比較により p-d交換分
裂について定量的な情報が得られると期
待できる。加えて、電子構造は Mn 濃度に
より変化するため、Mn 濃度特性測定から
も有意な情報が得られると期待できる。 

STM の応用であることから BEEM の試料面
内の測定結果をマッピングでき、マクロ
領域の平均としてではなく、電子構造の
空間的な特性を原子分解能で定量評価可
能である。 

 また、前述のように、スピン特性や温
度特性、Mn 濃度特性、量子井戸の膜厚特
性などの複数の特性が一つの実験システ
ム内で測定可能であることから、従来に
無く総合的かつ定量的に(Ga,Mn)As 電子
構造の理解を提供できる。 

 そのため、本研究では既存のモデルの
確認だけではなく、測定可能な限りにお
いて、得られる情報は全て高精度に測定
し、それらの結果から強磁性発現機構な
どの包括的な理解を得たい。 

本研究では、試料の分子線エピタキシー法
(MBE)での作成、磁性膜探針の作成、STM/BEEM
測定が同一の真空システムで可能であり、真
空を破らずに一連の実験を行った。 

サンプルの表面に金属電極を作成し、
探針と金属電極間に流れるトンネル電流(I 
t )で STM のフィードバック制御を行う。一
方、探針からのキャリアの一部が弾道的に
試料内部に侵入し、量子井戸を通過したも
のだけが電流計(IC )で検出される。また、
STM 系統の測定では、ノイズや非本質的な
信号が尤もらしい画像を作ることがある為、
回路完成後に Au/GaAs や Fe/GaAs における
ショットキー障壁高さ等、既知の結果と同
じ結果が得られることを確認し、BEEM 測定
の正しさを確認した。 



初めに、磁性探針ではなく、一般的なタ
ングステン(Ｗ)の STM 探針を使い、
(Ga,Mn)As の 電 子 構 造 測 定 を 行 う 。 
(Ga,Mn)AsのεFが不純物帯に位置する場合
は、不純物帯と価電子帯の両方の準位で弾
道正孔が通過するが、εFが価電子帯に位置
する場合には、不純物帯の準位を通過でき
ないため電流として検出できない。この違
いにより、εFが不純物帯と価電子帯のどち
らに位置するのかを判断する。 

さらに、10K での測定と、77K または室温
での測定の比較、すなわち Tc前後を比較す
ることで、強磁性相転移による電子構造の
変化に注目する。特に、強磁性発現が p-d
交換相互作用による場合は、p-d 交換分裂
が確認できると予測される。逆に 2 重交換
作用による場合は、不純物帯と価電子帯が
分離しており、価電子帯中の電子構造は
GaAs(Mn濃度ゼロ)の電子構造をほぼ維持し
ていると予測される。 

また、p-d交換分裂は Mn 濃度の増加とと
もに大きくなるため、Mn濃度を変えて、定
量的な変化を調べる。尚、Mn 濃度によって
強磁性発現のメカニズムが異なる場合など
には、新規にその詳細な情報が得られるこ
とも期待できる。 

 温度特性と Mn 濃度特性を調べる際は、
(Ga,Mn)As の厚みを変えることで量子準位の
深さを色々変えて、その変化特性を見ること
で、BEEM で検出された電流がどの電子準位に
対応するものなのかを判断するのに役立て
る。 
磁性探針を用いることで、針先のスピン

極性の違いにより、(Ga,Mn)As の Majority 
と minority 準位を区別して測定し、p-d交
換分裂をより定量的に評価する。 

 
４．研究成果 
(１) 超高真空を破らずに一貫してメタル電

極を作製するための蒸着機構と、蒸着源
を超高真空を破らずに補充できるシス
テムの開発を行った。また、BEEM 用のメ
タル電極蒸着のためのマスクも設置し、
任意形状のマスクにいつでも交換でき
るような、可変システムを構築した。 
 

(２) BEEM 回路自体も成功し、そのテストを
GaAs(001)上のAuのサンプル系において
行った。 

 
(３) GaMnAs 量子井戸中の電子状態は強磁性

相ではスピン分裂しており、これを分離
して測定するために磁性探針を用いた
スピン偏極 STM が必要であり、スピン
STM の構築に成功した。一般的な W針に
Fe を蒸着することで、磁性探針 wの作製
した。針が磁性を持っていることを確認
するために、テストサンプルとして層状

反強磁性の Cr(001)膜を作製した。
Cr(001)薄膜は、GaAs 上の Au 薄膜上に簡
便に成長できるように結晶成長をプロ
セスを新たに開発し、簡便に SP-STM 用
の針のチェックを行えるシステムを開
発できた。また、これらの過程で、Au
上の Cr 薄膜成長過程に関する新しい知
見が多く得られ、本研究の基板技術とし
てみも有意であると同時に、基礎物理的
観点からも意義のある成果が得られた。
これにより、スピン偏極 STM の探針の磁
性確認を行うことの手段を得た。これら
により、磁性針を使った。GaMnAs の電子
構造の磁気的特性まで含めた測定が可
能な準備を整えることができた。 

 
(４) 弾道電子顕微鏡を用いた、GaMnAs の強磁

性層における電子構造解明を目的とし
て、半導体超格子構造の作製、および表
面ベース電極の形成、これらが可能な真
空システムを開発、ならびに、その弾道
電子顕微鏡による測定を行うことがで
きた。具体的には、AlAs/GaAs/AlAs のヘ
テロ構造(量子井戸)に関しては、実際に
弾道電子顕微鏡による局所的な量子準
位電子構造の測定を行うことができた。
Bell-Keiser の輸送原理を利用し、トラ
ンスファーマトリックスメソッドによ
る計算から、膜厚の空間不均一性が 1ML
に対応する量子準位のずれが観察され
た。このために、10 乗の電流電圧プリア
ンプを開発してシステムのS/N比を向上
させた。弾道電子顕微鏡による測定では、
最表面が原子レベルで平坦で無いと、そ
の凹凸情報が、測定結果に影響を与えて
しまうため、現在は平坦化の技術向上を
課題としている。しかしながら、実際に
へテロ構造を作製し、コレクタ電流の空
間不均一性まで検出できたことから、
GaMnAs を井戸とする構造を測ることで、
電子構造の評価が可能なところまで到
達できたと考えている。また、これらの
研究を通して、スピン STM 以外に、磁気
的に電子構造を測定する手段として、ス
ピンバルブ電極を用いることが有効で
あることも見出し、実際に Fe/Au/Fe 電
極を作製可能なシステムを作製した。 

 
(５) また、測定手法としては、Spin-STM 針を

用いる方法よりもスピンバルブ BEEM 方
の方が適するという知見が得られた。ま
た、実際に GaMnAs を含んだ超格子構造
を作製し、ヘキ開面の断面 STM により、
Mn の局所電子状態を調べた。これは、低
濃度の Mn の磁性に関する情報を得られ
る実験の基礎となるものであり、強磁性
発現する高濃度 GaMnAs の強磁性発現メ
カニズムの解明のためにも有用な情報
となると考えている。更に GaMnAs のダ
ブルレイヤー電極構造を用いたスピン



バルブ機構によるスピン注入が、BEEM
で磁性を調べる上で有用である可能性
を見出し、新たにプローブ顕微鏡による
ドメイン観察。制御の技術の足がかりが
得られたと考えている。 
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⑭STM 測定と第一原理計算による GaAs-c(4
×4)α,βの電子構造解析 
加来 滋，中村 淳，柳生数馬，吉野淳二 

第 60 回 応用物理学春季学術講演会 
(2013 年、3月 29 日、神奈川工科大学、神奈
川県) 
 
⑮GaMnAs/InGaAs/GaMnAs MTJ のトンネ
ルスペクトルによる GaMnAs の電子構造の
解明 
古川直寛，新井 亮，加来 滋，吉野淳二 

第 60 回 応用物理学春季学術講演会 
(2013 年、3月 27 日、神奈川工科大学、神奈
川県) 

 
⑯GaMnAs の磁気異方性と異方性磁気抵抗
の膜厚依存性 
野崎 大樹, 堀井 達哉, 加来 滋, 吉野 淳
二 

第 17回 半導体スピン工学の基礎と応用 
PASPS-17 (2012 年 12 月 19 日、九州大学、
福岡県) 
 
⑰Au(111)基板上に形成されたCrナノ構造の
STM 観察 

加来 滋, 吉野 淳二 
第 17 回 半導体スピン工学の基礎と応用 
PASPS-17 (2012 年 12 月 19 日、九州大学、
福岡県) 
 
⑱ Novel self-assembled nanostructures 
observed on Cr-deposited Au(111) 
S. Kaku and J. Yoshino 
The 17th International Conference on 
Molecular Beam Epitaxy (MBE2012, 2012 年
9 月 24 日,Nara Prefectural New Public 

Hall,Nara, Japan) 
 
⑲ STM observation of initial growth 
surface of MnAs on GaAs(001) 
Masahiro Hiraoka, Shigeru Kaku and Junji 
Yoshino 
The 17th International Conference on 
Molecular Beam Epitaxy (MBE2012, 2012 年
9月 24日, Nara Prefectural New Public Hall, 
Nara,Japan) 
 
⑳GaMnAs の異方性磁気抵抗の膜厚依存性 
野崎大樹，堀井達哉，加来 滋，吉野淳二 

第 73 回 応用物理学秋季学術講演会 
(2012 年、9 月 14 日、愛媛大学 松山大学、
愛媛県) 
 
21．MnAs 初期成長の GaAs(001)基板表面再
構成依存性 

平岡聖啓，加来 滋，吉野淳二 
第 73回 応用物理学秋季学術講演会 (2012
年、9月 12 日、愛媛大学 松山大学、愛媛県) 
 
22．UHV-STM による Au(111)基板上の自己
組織化 Cr ナノ構造の観察」 

加来 滋，吉野淳二 
第 73回 応用物理学秋季学術講演会 (2012
年、9月 12 日、愛媛大学 松山大学、愛媛県) 
 
23．STM observation of novel nano-string 
structures on Cr-deposited Au(111)」 

S. Kaku and J. Yoshino 
31st Electronic Materials Symposium  
(2012 年 7 月 12 日、 ラフォーレ修善寺、静
岡県) 
 
24．Comparative study of initial growth of 
MnAs on GaAs(001) c(4×4)α and (6×6) 
reconstructions」 

M. Hiraoka, S. Kaku, and J. Yoshino 
31st Electronic Materials Symposium  
(2012 年 7 月 12 日、 ラフォーレ修善寺、静
岡県) 
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