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半導体スピントロニクス

n 電荷とスピンの自由度を使
うエレクトロニクス

n GMR効果、TMR効果
→磁気ヘッド、
MRAM

n (In, Mn)As, (Ga, Mn)As
→強磁性体
従来の半導体と整合性良

2



ハードディスク磁気ヘッド

産業技術総合研究所
ホームページより
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GMR, TMR 効果 産業技術総合研究所
ホームページより

記憶素子として用いる → MRAM 4



http://nobelprize.org 5



強磁性半導体(Ga, Mn)As

‘Properties of ferromagnetic 
III-V semiconductors’
H. Ohno, 
J. Magn. Magn. Matt. 200 (1999) 110.

6



(In, Mn)As:磁性の制御

‘Electric-field control of ferromagnetism’
H. Ohno et al. Nature 408 (2000) 944.
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(Ga, Mn)As: スピン注入

Y. Ohno et al., ‘Electrical spin injection 
in a ferromagnetic semiconductor 
heterostructure’, 
Nature 402 (1999) 790. 8



半導体スピントロニクス
マテリアルデザインのねらい

n 高いTCをもつ希薄磁性半導体の設計
¨ 希薄磁性半導体の強磁性のメカニズムの解明
¨ 希薄磁性半導体のキュリー温度の計算法の開発
¨ 設計指針の提案と実験との比較

n ブレークスルーを求めて
¨ 磁性不純物を高濃度添加するには？
¨ 磁性不純物の不均一分布を応用できるのでは？
¨ 実験結果との比較
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高いTCをもつ希薄磁性半導体の設計

I. 強磁性のメカニズム
a) 希薄磁性半導体の第一原理計算

n MACHIKANEYAMAコード
b) 希薄磁性半導体の磁性と電子状態

n GaN-DMSの磁性の系統性
n 二重交換相互作用と超交換相互作用

II. キュリー温度の計算法
a) 平均場近似によるキュリー温度の計算

n p-d交換相互作用
b) モンテカルロ法によるキュリー温度の計算

III.前半のまとめ：高いTCを得るには？
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I. 希薄磁性半導体の第一原理計算

n III-V族、II-VI族化合物
半導体に遷移金属不純
物を添加したもの。

n (In, Mn)As; TC~60K、
(Ga, Mn)As; TC~150K、
で強磁性が発見された。

n 現在、TC~190Kが最高

n 不規則置換型合金
→バンド計算適用不可
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MACHIKANEYAMA2002

n 局所密度近似(LDA)
n Korringa-Kohn-Rostoker 

(KKR)法
n コヒーレントポテン
シャル近似(CPA)で不規
則系が扱える

n 強磁性状態と常磁性状
態のエネルギー差から
磁性を議論できる。
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Akai et al., 
http://kkr.phys.sci.osaka-u.ac.jp



(コヒーレントポテンシャル近似CPA)

不規則系の配置平均を計算する 13



III-V族希薄磁性半導体の磁性

V, Cr, Mn添加 強磁性状態が安定

Fe, Co, Ni 添加 常磁性状態が安定

K. Sato and H. Katayama-Yoshida, 
Semicond. Sci. Technol. 17 (2002) 367
K. Sato et al., RMP 82 (2010) 1633.
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二重交換相互作用
n 強磁性状態を安定化させる。

n 磁気モーメントが平行の時、
バンド幅の広がりによりエネ
ルギーを得する。

n 上向き、または下向きのdバ
ンドが半分占有されるとき得
分は最大

Akai PRL 81 (1998) 3002.
K. Sato et al., J. Phys. Condens. 

Matter 16 (2004) S5491.(2004) 
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超交換相互作用 n 反強磁性状態を安定化させ
る。（軌道の組み合わせに
よって強磁性になる場合も
ある。）

n 磁気モーメントが反平行の
時、占有状態と、非占有状
態との混成によりバンドの
重心が移動してエネルギー
を稼ぐ。

n d状態がちょうど半分詰まっ
たとき得分が最大。

Akai PRL 81 (1998) 3002.
B. Belhadji et al., J. Phys. 

Condens. Matter 19 (2007) 
436227 16



二重交換vs.超交換

二重交換、超交換のどちらが優勢かはd状態の占有数に依る。
磁性の大まかな様子を説明できる

K. Sato and H. Katayama-Yoshida, 
Semicond. Sci. Technol. 17 (2002) 367
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GaN-DMSの磁性
K. Sato and H. Katayama-Yoshida, 
Semicond. Sci. Technol. 17 (2002) 367

de軌道 dg軌道
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トレンドの非対称
を説明する。



希薄磁性半導体の磁性の系統性
K. Sato and H. Katayama-Yoshida, 
Semicond. Sci. Technol. 17 (2002) 367
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GaN希薄磁性半導体の状態密度
K. Sato and H. Katayama-Yoshida, 
Semicond. Sci. Technol. 17 (2002) 367
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I. 強磁性のメカニズムのまとめ

n 希薄磁性半導体
¨ 磁性不純物がランダムに分布した不規則系
¨ KKR-CPA法(MACHIKANEYAMA)による第一原理電子状態計算
¨ 強磁性状態と常磁性状態のエネルギー差から磁性を議論

n III-V族希薄磁性半導体の磁性の系統性
¨ ギャップ中の不純物バンドの占有率により磁性が系統的に変化する
¨ 二重交換相互作用 vs. 超交換相互作用
¨ II-VI族希薄磁性半導体の磁性も系統的に理解可能
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II. キュリー温度の計算法

a) 平均場近似によるキュリー温度の計算
■ 古典Heisenberg模型を用いてエネルギー差からTCを見積も

る

■ Mn添加III-V族DMS
■ Tcの濃度依存性
■ 強磁性相互作用と電子状態の関係
■ 二重交換相互作用 と p-d交換相互作用

■ 実験との比較
■ より精密なキュリー温度の計算が必要
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古典Heisenberg模型

n 密度汎関数法は基底状態の議論（絶対０度）
n 有限温度の磁性をHeisenberg模型をもとにして行う

¨ 統計力学的取り扱いが確立している
¨ 一般的な磁性体のモデル
¨ 希薄磁性半導体はよく定義された磁気モーメントをもつ。

€ 

kBTC =
2ΔE
3c

DE: 強磁性状態と常磁性状態のエネルギー差
c: 磁性不純物濃度 23



（平均場近似によるTCの見積もり）
K. Sato et al., Europhys. Lett. 61 (2003) 403
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Mn添加III-V族希薄磁性半導体のTC

n GaN, GaP, 
GaAsで非常に
高いTC

n TC~√c : GaN
n TC~c     :GaSb

K. Sato et al., 
J. Phys. Condens. Matter 16 (2004) S5491.(2004) 25



Mn-III-Vの電子状態
■(Ga, Mn)N

■不純物バンドが形成
される
■二重交換相互作用
■TC~√c

■(Ga, Mn)Sb
■d状態は局在してい
る
■p-d交換相互作用
■TC~c

■電子状態により強
磁性のメカニズム
が異なるK. Sato et al., 

J. Phys. Condens. Matter 16 (2004) S5491.(2004) 26



(Ga, Mn)N: 不純物バンドのある系

不純物バンド中にEFがあるとき
二重交換相互作用が主要で
TCはバンド幅、すなわち
濃度の平方根に比例する。
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(Ga, Mn)N: 不純物バンドのある系

不純物バンドがいっぱい、または空の時は
超交換相互作用のため常磁性状態となる。
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(Ga, Mn)Sb: 局在したd状態のある系

局在したd状態があるときは、p-d交換相互作用が主要となり
キュリー温度は濃度に比例する。
(T. Dietl Science 287 (2000) 1019, Kanamori and Terakura, JPSJ 70 (2001) 1433.) 29



実験値との比較

n 計算は実験値の傾向を再現するが一致は悪い（GaN系をのぞく）
30



II-a)平均場近似によるTC計算まとめ

n 古典Heisenberg模型を用いて有限温度をシミュ
レートできる。
¨ 平均場近似によりエネルギー差をTCと関係づけた。

n TCの濃度依存性からメカニズムを詳細に議論
¨ Mn-III-V族希薄磁性半導体

n 二重交換相互作用：不純物バンドを作る系、TC~√c
n p-d交換相互作用：局在モーメントを持つ系、TC~c

n 実験との一致は不満足、TCの計算法の改良必要
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II-b) モンテカルロ法によるTCの計算

n 平均場近似では精度が不満足
¨ 実験の傾向は再現するが定量的な一致は悪い。
¨ 一般に平均場近似はTCを過大評価する。
¨ 遷移金属不純物の分布の平均化

⇒ （磁気的）パーコレーションの効果が入らない

n モンテカルロシミュレーション
¨ 古典Heisenberg模型に対して統計誤差の範囲で厳密値を与え
る

¨ 磁気モーメントの熱揺らぎのシミュレーション
¨ Mnのランダムな配置をシミュレート
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不規則性：磁気的パーコレーション

相互作用が短距離の場合、磁性イオンのランダムな配置を
考慮する必要がある → 平均場近似は× 33



（メトロポリスのアルゴリズム）
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例：最近接希薄Heisenberg模型

濃度c~1のとき、平均場近似によるTCの見積もりはよい。

パーコレーション閾値以下では平均場近似は定性的に正しくない。

K. Sato et al., 
Phys. Rev. B 70 (2004) 201202R 
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有効交換相互作用

■ Liechtensteinによる (JMMM 67 (1987) 65.)

MACHIKANEYAで
既に計算してある。
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Mn-III-V中の有効交換相互作用
(Ga, Mn)N: 
短距離
相互作用

(Ga, Mn)As, (Ga, Mn)Sb: 長距離相互作用
K. Sato et al., 
Phys. Rev. B 70 (2004) 201202R 
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Cr系DMS中の有効交換相互作用

(Ga, Cr)N, (Zn, Cr)Te: 短距離相互作用

二重交換相互作用：深い不純物バンド
→波動関数の速い減衰により相互作用は短距離

p-d交換相互作用 ：価電子帯の偏極
→拡がった状態が相互作用を媒介し長距離
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モンテカルロ法によるキュリー温度

n パーコレーションを考慮したTCの計算はよく実験を再現する。
n 低濃度では高いTCの実現は難しい。 K. Sato et al., PRB 70 (2004) 201202R

T. Fukushima et al., JJAP 43 (2004) L1416
K. Sato et al., RMP 82 (2010) 1633. 39



II-b)モンテカルロ法によるTC計算まとめ

40

n 第一原理計算とモンテカルロ法によるTCの計算法
¨ 平均場近似を超えた取り扱い
¨ 不純物のランダム分布を考慮に入れたTC計算
¨ 磁気的パーコレーションの重要性

n 電子状態と相互作用長の関係
¨ 不純物バンド(二重交換)の系：短距離相互作用
¨ 局在モーメント(p-d交換)の系：長距離相互作用

n 高いキュリー温度実現への指針
¨ 不純物を高濃度添加(~20%以上)する必要がある
¨ (ただし磁性不純物が均一に分布しているとした場合)

K. Sato et al., PRB 70 (2004) 201202R, T. Fukushima et al., JJAP 43 (2004) L1416
K. Sato et al., RMP 82 (2010) 1633.


