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研究 ノー ト

皿一V族 希薄磁性半導体の強磁性

1.は じめ に

希薄 磁 性 半導 体 と よばれ る一連 の物 質 が あ る.1980年 代 か ら さか ん に研 究 され て きた(Cd,Mn)

Teな どのII-VI族 希 薄 磁 性半 導 体 は 良 く知 られ て お り,そ の特 質 を生 か した 光 ア イ ソ レー タな どが す

で に製 品化 され て い る.こ れ らの薄磁 性 半導 体 はH-VI族 化 合物 半導体 のII族 元素 が一 部磁 性 イ オ ソで

あ るMnに 置 き換 わ った もので あ る.Mnが 局 所 磁気 モー メ ン トを持 つ こ とを反 映 して,半 導 体 で あ る

と同時 に磁性 を示 す.し か し強磁 性 を示 す ことはな く,常 磁 性 を示 す か,あ るい は低温 では ス ピ ソグ ラ

ス的 に な ると考 え られ て い る.し たが って磁性 の特 性 を生 か すた め には常 に外部 か ら磁 場 を加 えた状 態

で半導 体 と しての特 性 を利 用 す る必 要 が あ る.

と ころが,約10年 前 に初 あ て合 成 されたHI-V族 希 薄磁 性 半 導体 は,そ れ 自身 が強 磁性 物 質で あ る(1ト〈3}.

半 導体 が 同時 に強 磁性 体 で あ るとい うことは 画期 的 な ことで あ り,こ の よ うな系 は新 しい可 能性 を秘 め

てい る と言 え る.例 えば,磁 性 が バ イ アス電圧 に よって制御 され た り,ス ピ ン分 極 した電流 が ゲー ト電

圧 によ って制御 されれ ば全 く面 白い世 界 が広 が るで あ ろ う.そ の よ うな応用 までを 視野 にいれ て,現 在,

希 薄磁 性半 導体 ヘ テ ロ構 造 を用 い た トソネル磁 気抵 抗 の研究 な どが始 ま って い る.ま た,米 国で は量 子

コン ピュー タへの応 用 が真 剣 に検討 されて い る.こ れ らの研 究 は現 在大 変注 目を集 めて い る ス ピン トロ

ニ クス(ス ピンエ レク トロニ クス,磁 気 エ レク トロニ クス と も呼 ばれ る.ス ピニ クス とい う言 い方 もあ

るが これ は和製英 語 との説 もあ る)に おけ る一 つの 中心 にな りつ つあ る と言 える.

現在 まで に強磁 性 を示 す ことが実 験 的 に確 立 して い る皿 一V族 希 薄 磁 性半 導 体 は(In,Mn)Asと

(Ga,Mn)Asで あ る(1}.(6).これ らはp型 の伝 導 を示す 場 合 に限 って強磁 性 とな り,キ ュ リー温度 はそ

れ ぞれ約10K,100Kで あ る.残 念 な が ら10K,100Kと い うキ ュ リー温度 は現実 的 な応用 を考 え る場 合

に は低 す ぎる と言 わ ざ るを得 ない.Mn濃 度 が上 が れ ば キ ュ リー温 度 が上 昇 す る可 能性 が あ るが,皿 一

V族 化 合物 半 導体 に対 す るMnの 固溶 度 は実 際 上0%で あ る.実 際,皿 一V族 希薄 磁性 半 導体 の 合成 は

簡単 で は な く,こ れ らは いわ ゆ る低 温分 子線 エ ピタキ シー の技術 を用 いて初 め て可能 にな った もの であ

る(llこ の技術 を も って して も,現 在 到達 可 能 なMn濃 度 は6～7%程 度 で あ り,こ の ことが 高 い強磁

性 キ ュ リー温 度 を得 るため の一 つの 障害 にな ってい ると考 え られて い る.さ い わい超 伝 導 とは異 な り,

磁 気的転 移 温度 を上 昇 させ る ことは電子 論 的 な観 点 か らは さ ほど難 し くな い よ うに も見 える.も ちろ ん

そ のた め には,希 薄 磁性 半導 体 で実 現 して い る強 磁姓 の 発現 の機 構 を 明 らか に して おか ねば な らな い.

この よ うな知 識 は さ らに,Mn系 以 外 に強 磁 性 の可 能性 はな い か,あ るい は,II-VI族 で磁 気 的長 距 離
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秩 序 は作 れな いか,な どの興 味 あ る質問 に答 え るた めの鍵 とな る ことで あ ろ う.

本稿 で は,(ln,Mn)Asと(Ga,Mn)Asに つ いて筆 者 らが行 った第 一原理 計 算 に も とつ いて,こ

れ らの物 質で は どの よ うな機 構 で強 磁性 が発現 す るの か とい うこ とを,で き るだ け簡 単 な議論 に よって

説 明 した い と思 う.わ れわれ の 計算は 特 定 の 毛デル を用 いた もの で はな く,い わ ば現実 を可能 なか ぎ り

正 直 に記述 しよ うとす る もので あ る.磁 性 の多体 論 的 な側面 は局所 ス ピ ソ密度 近似 とい う近似 的 な処 方

箋 に よ って扱 われ て い る.し たが って,ゆ らぎの効 果 な ど,有 限温 度 や低 次 元系 で重 要 にな る効 果 は取

り入 れ られて い ない.静 的 な性 質 に関 して はわ れ われ の記述 は十 分信 頼 に足 りる と信 ず る理 由 はあ るが,

磁性 の厳密 な理 論 とい う観点 か らは,問 題 が ある こ とは もちろ んで あ る,

希薄 磁性 半導 体 の磁性 にお いて,も っ と も特 筆す べ き点 はキ ャ リア誘 起 強磁 性 とい う性 質 で あろ う.

似 た性 質 と して は超 巨大磁 気抵 抗 で有 名 なLa、..Sr。MnO3の 強磁 性 な どが あ るが,皿 一V族 希薄 磁性 半 導

体 に おい ては 光照射 や ヘ テ ロ界 面 を用 いて キ ャ リア注 入 を施 し,確 かに キ ャ リアの存在 に よって強 磁 性

が誘 起 され る ことが実験 的 に確認 されて い る.こ の よ うな系 は他 に は見 当た らない.キ ャ リアの存 在 が

強磁 性 発 現 に決定 的 に重 要 で あ る ことは実験 的 に 明 らかで あ ると言 え る.

この よ う「な キ ャ リア誘 起 強磁 性 を説 明す る機 構 と してRKKY(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida)

相互 作 用 が提案 された.こ れ は,ま た,第 一 世 代 に属す るII-VI族 希 薄磁 性半 導体 が登 場 した当初 か ら

磁 性 を説 明す る有 力な相 互作 用 と して考 え られて きた もので あ る(2).RKKY相 互作 用 は局在 ス ピ ン間 の

相 互作 用 が伝導 電 子 を介 して伝 わ る長距 離相 互作 用 で あ り,振 動 的 で局在 ス ピン間 の距 離 の3乗 た逆 比

例 して減衰 す る.電 子 密度 が小 さい場合 には平均 的 に強 磁性 成分 が残 り,強 磁 性 の原:因に な り得 る と考

え られて い る.た だ し,こ の よ うな議論 はあ くまで摂動 論 に もとつ くもので あ り,局 在 ス ピソを作 って

い るd電 子 自身 が伝導 に寄 与 し,ま た,d波 多 重散 乱 が重要 な役 割 を演 じるーD-V族 希 薄磁 性半 導体 に

対 して適 用す る ことは問題 が 多い.

2.計 算 の 枠 組 み

前節 で 述 べた よ うに,わ れ われ の理論 は第一 原理 電子 状態 計 算 に もとつ くもので あ る.ま ず,第 一 に

計 算 の枠 組 み につ いて簡 単 に紹 介 す る.計 算 の詳細 を議 論 す る ことが 目的で は ない ので,』ご く大 雑把 な

説 明に終 始 す るが,詳 しくは参 考 文献⑦ を参照 い ただ きた い.

現 代 の ほと ん どの電子 状態計 算 が そ うで あ るよ うに,わ れわ れの 計算 も密 度汎 関数 法 に もとつい て い

る.こ の方法 に よれば,電 子 状態 は あ るエ ネル ギー汎 関数 の極 小 を与 え る電 子 ・ス ピン密度 を求 め る問

題 に帰 着 す る.こ の よ うな極 小化 問題 に対 応 す るオ イ ラー方程 式 は結 晶中 の一体 の シュ レー デ ィ ソガー

方 程式 の形 を してお り,わ れわ れは と もか くも,こ の シ ュ レーデ ィンガー ・タイプの方程 式(こ れ を コー

ン ・シ ャム方 程式 と呼ぶ)を 解 けば 良い とい うこ とにな る.た だ し,具 体 的 に コー ン ・シ ャム方程 式 を

作 るた め には交換 ・相関 エネル ギー が電子 密 度の 汎関数 と しZわ か って いな ければ な らない.し か し,

もち ろ ん,そ の一 般 的 な形 は知 られ て い な い か ら,ひ とつ の近 似 と して局 所 密度 近 似(LDA,local-

densityapproximation)と 呼 ばれ る方 法 を用 い る.こ め よ うなア プ ロー チ は,必 ず し も一体 近 似 を意

味す るお けで はな く,多 くの場合,基 底 状態 に対 す る多体効 果 を か な り正確 に反映 してい ると考 えて 良

い.
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さて,こ うして得 られた 結 晶中 のa一 ・ンrシ ャム方程 式 を解 く.方法 はい ろ いろ知 られ て い る.、ここで

は散 乱 の定 常状 態 と して電 子状 態 を記 述 す るKKR(KQrripga-KQhn-Rostoker)法 を用 い る.KKR法

は別 名 グ リー ン関数 法 とも呼 ばれ るが,こ の方法 を用 い る利 点 は まず 第 一 に不規 則 ポ テ ソシ ャル に 由来

す る散 乱 を記述 で きる ことで あ る.こ の よ うな散 乱波 を取 り扱 うこ とがで きなけれ ば(ln, .Mn)Asの

よ うな不 規 則合 金 ・混 晶系 の問 題 を攻 め る ことはで きない.そ の意味 で大 多数 のバ ン ド計 算 ②手 法 は今

の問 題 に は全 く無 力で あ る.不 規 則 系 の問題 はCPA(coherent-potentialapproximation>の 手 珠 に

よって シン グル サ イ ト近 似 の枠 内で は最 も正 確 に扱 う ことがで きる.不 規則 合金 ・混 晶 系で に散 乱体 は

ラ ンダム に分布 してい る と考 え るわけ であ るが,巨 視 的 な物 理量 は これ ち の分布 に関 す る配 置平 均 と し

て与 え られ る.こ の よ うな配 置平 均 の結 果 を一種 の分 子 場 と考 えて,そ の分 子場 を セル フ ・・コソ システ

ン トに 決 め よ う とい うの がCPAの 精 神 で あ り,ス ピン系 の分子 場 近似 や合 金 の ブ ラ ッ グ ・ウイ リアム

ズ近 似 に相 当 す る もので あ る,CPAの 手 法 はKKR法 に直接 適 用す る こ とが可能 で あ り,計 算機 の発達

に と もな って現在 は不規 則系 を扱 う最 も一般 的で 有 力 な方法 とな って きて い る⑧,(9)

実 際 の計 算:では次 の よ うに して 現実 的 なlnAsお よびGaAsを シ ミ ュ レー トす る.こ れ らの物 質 にMn

を添加 す る とMnは 良 く定 義 され た局所 磁 気 モ ー メ ン トを もつ.セ ル フ ・コ ソシ ステ ン トに電子 状 態 を

決 め ると,最 終 的 な磁 化 の大 き さとは無 関 係 に,Mnの 電子 状態 を表 す解 と して は,磁 気 モー メ ソ トが

上 向 き(z軸 の正 の 向 き)を 向 いた もの と,下 向 き(Z軸 の 負の 向 き)を 向 いた もの が求 ま る.そ こで,

これ ら2個 の状態 を別 々の 原子,す なわ ちMn↑ とMn↓ とみ な して取 り扱 う.し た が ってMn↓ 原 子 の

濃 度xとMn↓ 原子 の濃 度yは そ れぞ れ独 立 に値 を とる もの とす る.も ち ろん最 終 的 には これ らの濃 度 の

和 κ+Yが 一 定 とい う条 件 の も とで全 エネ ルギ 」が極 小 に なる よ うに,そ れ ぞれ の濃 度 を決 め なけれ ば な

らな いが,多 くの場 合 に,極 小 はx=yかx(ory)=0の と ころで 生 じる.こ の こ とか ら,以 下 の計

算 ではx=yとx≠0,ッ ニ0め2宿 の可 能性 につ いての み エネ ル ギーの 比較 を行 うことにす る.x=yの

と きは 個 々 のMn原 子 は磁 気 モ ー メ ン トを持 って い るが それ らの向 きは ラ ンダム で あ り全磁 化 は0で あ

り,し たが って ス ピン グ ラスと も言 うべ き状態 で あ る(正 確 に は不 規則 局所磁 気 モ ー メ ン ト状態 と呼 ぶ).

一 方
,x≠0,Y=0の 場 合 に は完 全 な強 磁性 が実 現 して い る.

もう一 つの ポイ ソ トと して,皿 族位 置 の一 部 をV族 原 子で あ るAsで 置 換 した.こ れ はMn原 子(ほ ぼ

2価 と考 え て良 い)に よ って持 ち こまれ た ホー ル を ア ンチ サイ トのAsが 放 出す る電 子 によ って補 償 す

るため で あ る,こ の よ うに して現 実 に起 こ って い る よ うに系 の キ ャ リア数 を調整 す るこ とがで きる.議

論 の ポ イ ン トが キ ャ リア誘起 の強 磁 性で あ る ことか ら,計 算 の上 で の この よ うな仕 掛 け が不 可欠 で あ る.

以 下 で はm族 位 置 に 間違 って 入 ったAsの 濃 度 をzと す る。 以 上 を ま とめ る と,わ れ わ れ が 扱 う系 は

(In、†μMn↑,Mn↓yASz)Asあ る いは(Ga、 い押Mn↑.Mn↓,As、)Asで あ り,強 磁 性,ス ピン グ ラス,

非 磁 性 の各磁 性状 態 に つい て電子 状態 を計算 す る.

3.計 算 結 果

図1に 示 すの は(ln。.%Mn↑ 。.。6Mn↓。As。)As(上 側)お よび(ln鳳Mn↑ 。.。9Mn↓。osAs。)As(下 側)

の状 態 密度 曲 線(DOS)で あ り,そ れぞ れ 強磁 性 お よび ス ピ ソ グラ スの場 合 に相 当 す る.-D族 位 置 に

入 ったAsの 濃 度 は0%で あ る.実 線 は全状 態密 度 で あ り,点 線(破 線)はMn位 置 で の局所 状 態密 度 を
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表す.m族 位 置 にAsが 入 って い ない 場合 には(ln,Mn)Asはp型 で あ る ことに注 意 しよ う.こ れ は

Mnが お よそ2価 で あ る こ とに 由来 す る.顕 著 な点 は,Mn原 子 が ほぼ 完全 に近 くス ピン分 極 して い る

こと と,そ れ に もかか わ らず,フ ェル ミ面 でMnのd状 態 が か な りの重 み を持 って い る ととで あ る.も

う少 しよ く見 る と,強 磁 性状 態 で は多数 ス ピソバ ソ ド(上 向 きス ピソバ ソ ドとす る)に の み フ ェル ミ面

が存在 し少数 ス ピ ンバ ン ド(下 向 きス ピンバ ン ド)で は フ ェル ミエネル ギーが バ ン ドギ ャ ップ中 にあ る

ことがわ か る.こ の よ うな バ ソ ドの構 造 を もつ系 をハ ー フ ・メ タル と呼 ん でい る.片 方 の ス ピンバ ソ ド

のみ が金属 的で あ る と言 う意 味 で ある.ま た,ホ ール が多数 ス ピンバ ン ドに ある とい うの も,通 常 の飽

和 した強磁 性(NiやCoな どの よ うに多数 ス ピンバ.ンドが電 子 に よ って完 全 に うめ られ た強 磁 性)と は

い ささか様 相 が異 な って い る.こ の ことを反 映 して,Mn以 外 の位 置 は 負 に ス ピン分 極 して い る.す な

わちそ こで は ホール の ス ピソだ けを見 て い る ことにな って い る.
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図1.強 磁 性(上 側)お よ びス ピソ グ ラス状 態(下 側)の 全 状態 密 度 曲線(実 線)お よびMn原 子 位 置

で の局所 状態 密度(点 線 と破線)、 横軸 は フェル ミ ・エ ネル ギーか らの相対 エネル ギ ー.HI族 位 置

にAsが 入 ってい な い場 合 を示 す.

比 較 のた め,(lno.sMnTo.a,Mn↓ 。As雄)As(上 側)お よび(lno.,Mn↑o.。3Mn↓ α。3As。.醒))As(下 側)

の状 態 密度 を図2に 示 す.III族 位 置 に入 ったAsの 効 果 は様 々な サ ブバ ン ドの 出現 に見 る ことが で き る

が,フ ェル ミ面 付近 で の様 相 に注 目 しなけ れば な らな い.Mnに よって持 ち込 まれ た ホ ール が ア ソチ サ

イ トのAsに よ って補 償 され る とい う予想 に反 して実 際 には フ ェル ミ面 付近 に ホール が 存在 す る ことが

わ か る.す なわ ち リジ ッ ドバ ソ ド的 な記 述 は必 ず しも当 た って いな い.し か し,こ れ らの ホー ルはAs

に 由来 す る不 純物 バ ソ ドを形 成 して お り,Mn位 置 で ほ とん ど重 み を持 た ない.言 い 換 え る と,Mnの

dバ ソ ドとい う観 点 か らは,ホ ール はす で に存 在 しな い と言 うことがで き る.こ の よ うな不 純物 バ ン ド

上 の ホール が実 際伝 導 に寄与 す るの か,こ の計 算 だけ か らは判断 で きない.現 実 には局在 状 態 を作 って

い る可 能性 が高 い.
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図2.強 磁性(上 側)お よび ス ピソ グラ ス状 態(下 側)の 全状 態密 度 曲線(実 線)お よびMn原 子 位 置

でめ局 所状 態 密度(点 線 と破線).横 軸 は フ ェル ミ ・エ ネル ギー か らの相対 エネル ギー.m族 位 置

にAsが4%の 濃 度 で入 った場合 を示す.

図3に(ln,Mn)Asに つい て計 算 され た強

磁 性状 態 と ス ピン グラ ス状 態 の全 エ ネル ギー の

差 △E=E酷 一EFを 示 す.こ こでSG,Fは そ れ

ぞれ ス ピソ グラス,強 磁性 を意味す る.横 軸 は

m族 位 置 に入 ったAsあ る いはSnの 濃 度 で あ る.

AsもSnもV族 位 置 に入 ると電 子 を供 給 す るが,

Asが 原子 あ た り2個 の 電子 を供 給 す るの に 対

してSnは 原子 あ た り1個 の 電子 を供 給 す る.

AsとSnの 振 る舞 い の違 い は原 子 あた り供 給 で

きる電子 数 の ちが いを反 映 して い る.こ れ らの

電 子 はMnに よって もた ら され た ホー ル を補 償

す る.先 に述 べた よ うに,単 純 な リジ ッ ドバ ソ

ド的 な振 る舞 い と は ほ ど遠 い が,基 本 的 に は

Asあ るい はSnの 濃 度 の増 加 と と もに,キ ャ リ

ア濃度 は減 少 して い くと考 えて良 い.し たが っ

て,横 軸 を キ ャ リア濃 度 と読 み替 えれ ば,
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図3.強 磁 性状 態 に対 す るス ピン グラ ス状 態 の エネル
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る

ギ
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エネルギーが正の領域では強磁性が安定で

この図 は キ ャ リア濃 度 の減 少 と と もに強 磁性 が 不安定 化 し,

ほ ぼキ ャ リアが な くな った領 域 で ス ピン グ ラスへの転 移 が起 こる こと を示 して い る.こ の結果 は数 多 く
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の計 算 の集約 と も言 うべ き もの であ るが,こ れ によ って キ ャ リア誘 起 の強 磁性 が理 論的 に確 認 され た と

見 る こ とがで き る.

以 上 の結 果 を要 約 す る と,・ぐi)HI族 位 置 の不純 物AsやSnの 増 加 とと もに,強 磁 性 は不 安定 化 し,ス

ピ ング ラス状態 が安定 にオ『る.(ll)こ の こ とと平 行 して,Mnのdバ ソ ドの ホ ール は減 少 し,強 磁 性 が

不安 定 に な る領 域 ではMnのdホ ール はほ とん ど存在 しない.

4.希 薄磁性半導体の強磁性の起源

前節 にお いて キ ャ リア濃度 が減 少 す るにつれ て強 磁性 か らス ピ ン グラスへ の転移 が起 こ るこ とを見 た 。

こ こで はそ の機構 につ いて考 えてみ たい.一 口 にキ ャ リア濃度 の減 少 と言 うて も,実 は強 磁性 の不 安定

化 に連 動 して 見 られ た顕 著 な変化 はdホ ー ル数 の減 少 で あ った.強 磁 性 の発 現 に はdホ ー ルが重 要 な役

割 を果 た して い るに違 い ない.'こ れ と似 た事情 が第1節 で少 しふれ たLa、一xSrxMnO,に あ る,こ の系 には

金属 相 で強磁 性 を示 す領 域 が ある.強 磁性 状態 で は希薄 磁 性半 導体 と伺 じ くハー フ ・メタルで あ り,ま

た,Srの 添加 に よ って キ ャJア が生 じて初 め て強 磁 性 が安 定 化 す る,協 力的 ヤ ン ・テ ラー効 果,軌 道

i整列 な どと複 雑 に現 象 が交錯 してい るた めに,全 体 像 の理解 は容易 で はな い が,強 磁性 発 現の機 構 は二

重交 換 相互 作 肝 ①だ と考 え られ て い る.二 重 交換 相 互作 用 とは次 の よ うな機 構 を 言 う.2個 のMn原 子

を考 え よ う.片 方 が 二価(d5)で 他 方 が三 価(d')の よ うな場 合 を考 え る(La、 一xSrxMnO3の 場 合 には三

価 と四価 のMnイ オ ソを考 え る).も し2個o>Mnイ オ ンの磁 気 モ ー メ ソ トがそ ろって い る場 合 に は二

価 のMnイ オ ンか ら三 価 のMnイ オ ンに電子 を移 動 させ る ことに よって 得 られ るエ ネ ルギ ー の下 が りは,

tの程 度 で あ る馬 ここでt(>0)は 移 動積 分 の大 き さで あ る,一 方,2個 のMnイ オ ンの磁 気 モー メ ン

トが反 平行 を 向い て い ると,電 子 を移動 させ よ うとす る とフ ン ト結 合 を 破 る ことに な るので,電 子 が移

動 した中間 状態 で は フ ン ト結 合 エネ ルギ ー,/H(>0)だ け エ ネル ギー の高 い状 態 に な る,し たが って,

電子 が移 動す る ことに よる エネル ギー の下 が りは2次 摂 動 でt2/Txの程 度 とな る.三 価 のMnイ オ ソ に対

してJHは は りは るか に大 き く,し た が って,t》t2/JHが 成 り立 つ た めに,2個 のMnイ オ ソは磁 気 モ ー メ

ン トを平 行 に揃 え た ほ うがエ ネル ギーが下 が るとい.うの が二重 交換 相互 作 用 の本質 で あ る.

さて希薄 磁性 半 導体 の場 合,磁 性 イ オ ソの濃 度 は高 くはな い。二 重 交換 相互 作用 と言 うと最 隣接 位置

にあ るイ オ ソ間 の相互 作 用を想 像す る.こ のた あに,あ る程度 離 れ た イオ ン間 に,こ の よ うな タイ プの

相互 作用 を考 え る ことに は抵 抗 が あ るか も しれ ない。 しか し,2個 の磁 性 イ オ ンの間 に他 の遷 移金 属 イ

オンが介在しない限h本 箪的に同様な相互作用が働 く.こ の場合RKKY相 互作用と同様に長距離的で

あ る.こ れ らの ことを考 え ると,二 重 交 換相互 作用 は希 薄磁性 半 導体 の 強磁 性 を ささえ る機構 と して有

力 な候補 であ る言 え よ う.

こ こで,キfiリ アを 減 少 してい った と きの状 態 も考 えてみ よ う.キ ャ リアが完 全 にな くな った状 態 で

は す べて のMnイ オ ソは二 価 の状 態 で あ る.こ の と き,も し2個 のMnイ オ ンの磁 気 モ ー メ ソ トが 平行

セと揃 うて い る とそ もそ も電子 移 動 は起 こらない.も し反平 行 を 向い てい ると電子移 動 が可 能 に な るが,

そ の ときの エ ネル ギー の減少 はキ ャ リアが存 在す る とき と本 質 的 に変 わ らず,tz/THの 程 度 とな る。JHが

大 きい と,ゴこの エネ ルギ ーの減 少 はわず かで あ るが,し か しいず れ に して も強磁 性的 な配 置 よ.りは安定

で あ る.一この よ うな機構 で磁 気 モ ー メ ン トを反平 行 に しよ うとす る相 互作 用 は超 交換 相互 作用 で ある.・

一12一



一般 に
,キ ャ リアの 濃度 をnと すれ ば,強 磁性 的 な配 置 と反強 磁性 的 な配 置 の エネノレギ 「差 は

・E一 初一 芸(・ ・ユ)

の よ うな形 で表 せ るで あ ろ う.

上 の よ うな議論 は,計 算 で得 られ た

強 磁 性 ・ス ピン グラ ス転 移 の付近 の エ

ネル ギ ーの振 る舞 い を定 性的 に よ く説E

明 して い る.も ち ろ ん,今 の 場 合,

Mnイ オ ンが ラ ン ダム に皿 族 位置 を置

き換 えて い る ことを考 え ると,反 強磁

性 的 な相互 作用 はス ピン グラス を導 く.

した が って,rこ こで見 られた強 磁 性かE

らス ピン グラスへ の転 移 の本質 は二 重 、

交換 相 互作 用 と超 交換 相互 作用 の競 合

の結 果 だ と言 うことが で きる.

この よ うな議 論 はい わ ゆ る.ババ ー ド 図4.Mn原 子 が強 磁 性 的 に秩 序 した場 合(上 側)と 反強 礁 性

的 に秩 序 した場 合(下 側)のMn位 置 での 局所 状態 密 度 の模型 に二次 摂動 を適 用 した議論 で あ る.
ス ケ ッチ『

バ ン ド計算 の言 葉 で言 えぱ これ は次の

よ うに記述 され る.ほ ぼ半 分程 度 電子 に よって 占め られ たMnのd状 態 に 目をつ け る.そ の 局所 状態 密

度 は図4に スケ ッチ した よ うに フソ ト結 合 エ ネル ギーIN程 度 分裂 して お りギ ャ ップを は さんで下側 には

多数 ス ピ ソーバ ン ド,上 側 に は少 数 ス ピンバ ン ドが それ ぞれ重 み を持 った形 に な って い る.強 磁性 的 な結

合 が あ る場 合 には 同 じス ピ ソの バ ソ ドが それ ぞ れ結 合,反 結 合 バ ソ ドに わず か なが ら(tに 比 例 して)

分離 し,そ れ はバ ソ ドが少 し広 が る効果 と して 現 れ る(図4の 上側 パ ネル).一 方,反 強磁 性的 麟結 合

の場 合 に は,結 合 す る こ とので きる同 じス ピンのバ ソ ドがJHだ け は なれ た と ころに あ るので,サ ブバ ン

ド自身 が結 合 ・反結 合 分離 し,バ ン ド幅 を広 げ る ことは 奉い が,そ れ ぞ れの サ ブバ ン ドが矧み程 度反 発

して上 下 に シフ トをす る ことにな る(図4の 下側 パネ ル).こ れ らの バ ン ドの 内,下 側 の サブ バ ソ ドに

少 しで もホ ▽ル が存 在 す る場 合 に は強磁 性 的 な結 合 で バ ソ、ドが広 が れ ば,曜 度 の バ ソ ドエ ネル ギー の

利 得 が あ る.反 強磁 性 的 な結合 の場 合 には ホー ル のあ るな しに かか わ らず下 側 のサ ブバ ン ドが シ7ト し

た効 果 と して御 ん程 度 の バ ソ ドエ ネル ギーの利 得 があ る',結 局,バ バー ド模型 に基づ い て得 られ る もの

と同 じ結 論 を得 るこ とがで きる.

この よ うな様 相 を実 際 に計 算 された 局所状 態密 度 曲線 に見 る ことがで きるか とい うと,図1,3か ら

そ の こ とを読 み取 るの は無理 で あ る.た だ,非 常 に精 密 な局 所状 態密 度を 描 い てみ る と,そ の よ 至な傾

向 を見 るこ とが で き,上 の よ うな記述 を確認 す るこ とが で きる.一,.

最 後 に(Ga,Mn)Asの 場 合 につ いて 述 べて お こ う.こ の系 につ いて は特 徴 的な点 は,Mn濃 度 ㊧薄

い と こ ろで,Mn原 子 あ た りの ホー ルの数 が一定 で あ るに もかか わ らず,ス ピ ソ グラスの ほ うが強 磁 性

→.2t.一Ferro
2
..「

spinup

spindown

《 全、 」き レ

f2/JH一.1 f

t2/JH→ ・←
spinup 一. 一.

～

spindown π
Ep

SpinGtass
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よ りも安 定 に な る領 域 が存 在 す.ることで あ る.さ らに詳 しい計 算 を積 み重 ね る必 要 が あ るが,RKKY

が支配 的 な領域 に入 って い るの か も しれ な い.し か し,Mnが1%以 上 の濃 度 に な ると,キ ャ リアが 存

在す る限 り強 磁 性 が安定 で あ る点 は(ln,Mn)Asと 同様 で あ る.

5.ま と め と 展 望

第 一 原理計 算 に もとつ いて,-D-V族 希 薄磁性 半 導体 の磁 性 につ いて議 論 した.特 に,キ ャ リア濃 度

を変 化 させ る ことに よって起 こる強 磁性 ・ス ピング ラスの転 移 につ いて そ の起源 の 一端 を 明 らかに した.

そ の機構 を要 約 す る と,二 重交 換相 互作 用 とみ なせ る強磁 性 的 な相互 作 用 と,.反 強磁 性 的 な超 交換 相 互

作用 の競 合 に よって この転 移 は お こる.前 者 は キ ャ リアが存 在 す る ときに のみ有効 な相互 作 用で あ るが,

後者 は第 一近 似 と しては キ ャ リア濃 度 に よ らな い.こ の た めキ ャ リア濃度 を減 少 してい くと き,強 磁性

状態 が不 安定 にな り,ス ピン グラス状態 が実 現 す る と考 え られ る...

いか に強磁 悸転 移点 を上 げ るか,も っ と作 製 しや すい 系 で同 じ現 象 が生 じな いか,な どが希 薄磁 性 半

導体を考える上での重要なポイントで南うが,そ のような点を視野に現在,希 薄磁性半導体を用いたヘ

テ ロ構造,多 層膜 の計算 が進行 中で あ る.た とえば,(In,Mn)As/(Al,Be)Sb多 層 膜 に おいて,

Be濃 度 に よつて磁 性 が コソ トロー ルで きる ことや,(Cd,Mn)Te/(Al,C)(As,C)に おい て界 面

付近 に強 磁性 層 が現 れ る こと が初歩 的 な段 階 で はあ るが計 算 に よ って示 され て い る.磁 性 と半 導体 の組

み合 わ せは まだ まだ,多 くの可 能性 を秘 め.る素材 で あ る,理 論 の立 場 か ら言 え ぱ,こ れ まで に ない タイ

プ の系 であ り,や ってみ る と驚 くべ きこ とがい くらで もでて くる とい う印象 を もってい る.今 後,実 験,

理 論,お よび応 用 の それ ぞれの面 か らの積 極 的 な研 究 が様 々な形 で進 行 して い くことを期 待 した い.
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