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1. 著者紹介 

若林勇希：専門は半導体スピントロニクス。Si テ

クノロジーと整合する磁性薄膜材料の物性解明、

デバイス応用という観点で研究を行っている。 

高橋文雄：専門はナノスケール磁性。X 線磁気円

二色性と走査トンネル顕微鏡を相補的に用い、ミ

クロ・マクロ両視点から磁性研究を行っている。 

 

2. 研究背景 

現代の情報化社会は Siを用いた集積回路技術に

よって支えられているが、微細加工の限界が近づ

いており新たな原理に基づいたデバイスの実現が

求められている。その中でもスピンの自由度を利

用して新たな機能(不揮発性、再構成可能な論理回

路など)を持ったデバイスを、既存の半導体テクノ

ロジーと組み合わせて実現しようというのが「半

導体スピントロニクス」である。分子線エピタキ

シー法により作製された IV 族強磁性半導体

Ge1-xFex薄膜[1]は母材半導体Geと同じダイヤモン

ド単結晶構造を有し、IV族半導体材料(Si, Ge)と原

子レベルで平坦な界面を持ったヘテロ構造を作製

できる(図 1)。また B を共添加することにより、絶

縁体領域から金属領域まで電気抵抗を制御できる

[2]。これらの特徴から、Si や Ge への有効なスピ

ン注入源として期待されている。しかし最高の強

磁性転移温度(TC)が 210 K[3]と室温に到達してお

らず、その強磁性発現機構も全く解明されていな

い。 

3. 研究目的 

 X 線磁気円二色性(XMCD)測定を用いて IV 族強

磁性半導体 Ge0.935Fe0.065 薄膜における局所的な磁

化状態及び電子状態の観測を行った。本研究によ

り、室温においてもナノスケールの局所的な強磁

性秩序が存在していることや、その局所的な強磁

性は低温になるにつれて大きく成長していき、強

磁性転移温度(TC)において結合し、強磁性-超常磁

性転移が起きていることが明らかとなった[4]。 

 

4. サンプル特性 

 Ge(001)基板上に分子線エピタキシー(MBE)法に

よって異なった成長温度で作製した二つのサンプ

ル A、Bに対して XMCD測定を行った。XMCD 測

定は Spring-8 の BL23SU にて全電子収量法にて行

った。サンプル A、B の構造を図 2に示す。 

 

 

図 2 サンプル(a)A及び(b)Bの構造。 

 

図 1 GeFe/Ge界面の透過型電子顕微鏡

像。 



サンプル A、B の Ge0.935Fe0.065層はそれぞれ 160°C

及び 240°C の基板温度で作製した。可視光による

磁気円二色性測定から見積もられたサンプル A、B

の TCはそれぞれ 20K及び 100Kであった。サンプ

ル A、B に対する透過型電子顕微鏡像を図 3 に示

す。サンプルＡ、B 共に良質なダイヤモンド単結

晶構造を有していることが分かる。また図 3 に見

られる白と黒のコントラストは Fe 原子の分布の

揺らぎを反映しており、エネルギー分散型 X 線分

光法による組成分析の結果、サンプル A、B にお

ける Fe 原子の濃度の揺らぎはそれぞれ 4-7%及び

3-10%であり、TCが高いサンプル Bの方が Feの濃

度揺らぎが大きいことが分かった[5]。 

 

 

5. 実験結果 

 図 4 にサンプル A、B に対する Fe 原子の 2p-3d

吸収端を含む(a),(b) X線吸収分光(XAS)及び(c),(d) 

XMCD スペクトルを示す。図 4(a)、(b)において、

どちらのサンプルにおいても三つのピーク a, b, c

が見られる。ピーク c の強度は測定前のサンプル

に対するフッ酸による表面処理によって大幅に減

少することから、ピーク c は表面に僅かに残って

いる Fe3 価の表面酸化物由来の成分であることが

分かる。一方、ピーク a, bはそれぞれのエネルギ

ー位置(X,Y)において XMCD 強度が印加磁場の増

大に伴い大きく増大していることから、GeFe 中の

強磁性 Fe原子由来の成分であることが分かる。ま

た、ピーク位置からその価数は 2 価であることも

分かる。以降の議論においてはピーク c からの吸

収は無視し、ピーク a,bから XMCDシグナルにつ

いてのみ議論する。 

 

 図 5にサンプルBに対する、エネルギーX(707.66 

eV)における XMCD強度、Geの L点吸収端(2.3 eV)

における可視光 MCD強度、及び SQUID で測定し

たサンプル全体の磁化の印加磁場依存性を示す。

図 3 サンプル A、B の透過型電子顕微鏡

像(左図)及び透過電子線回折像(右図)。 

図 4 サンプル A、B に対する Fe 原子の

2p-3d 吸収端を含む(a),(b) X 線吸収分光

(XAS)及び(c),(d) XMCDスペクトル。 



測定温度は 5-5.6Kである。それぞれのヒステリシ

ス曲線は良く一致している。XMCD 強度は Fe 原

子の3d磁気モーメントに比例しており、可視MCD

強度は Ge の荷電子帯のスピン分裂に比例する為、

この結果から、Ge の 4p 軌道によって形成されて

いる Geの荷電子帯のスピン分裂は、Fe原子の 3d

磁気モーメントから p-d 混成を通じて誘起されて

いることが分かる。 

 

 図 6にサンプル(a)A、(b)B に対するエネルギーX

における XMCD 強度(実線)及び、XMCD総和則か

ら得られた Fe 元素選択的な磁気モーメント(赤シ

ンボル)の印加磁場依存性の温度変化を示す。差し

込み図はゼロ磁場付近の拡大図である。Tc以下に

おいて明瞭なヒステリシスが観測され、Tcで強磁

性転移が起きていることが分かる。注目すべきは、

Tc以上において磁化曲線が大きな曲率も持ってい

る点である。GeFe 中の Fe原子が Tc以上において

全て常磁性状態となっているなら、磁化曲線は直

線になるはずだが、大きな曲率を持っているとい

うことは、常磁性だけでなく、超常磁性状態にな

っている Fe 原子が存在していることを意味して

いる。これは、局所的に Fe濃度の高い領域におい

 

図 6 サンプル(a)A、(b)B に対するエネルギーX

における XMCD 強度(実線)及び、XMCD 総和則

から得られた Fe元素選択的な磁気モーメント(赤シ

ンボル)の印加磁場依存性の温度変化。 

 

て強磁性ドメインが形成されており、その強磁性

ドメインが超常磁性として振舞っているからだと

考えられる。この局所的な強磁性ドメインの振る

舞いを定量的にしらべるために、Tc以上での磁化

曲線に対して、超常磁性成分と常磁性成分の足し

あわせ(式 1)によるフィッティングを行った。

    

  

(1) 

ここで、フィッティングパラメーターは fSPM と

mSPMの二つで、それぞれ強磁性ドメインに参加し

ている Fe 原子の全 Fe 原子に対する割合、一つ一

図 5 サンプル B に対する、エネルギーX(707.66 

eV)における XMCD 強度、Ge の L 点吸収端(2.3 

eV)における可視光 MCD 強度、及び SQUID で

測定したサンプル全体の磁化の印加磁場依存

性。測定温度は 5-5.6K。 



つの強磁性ドメインの持つ磁気モーメントの大き

さである。図 6 中の黒い破線がフィッティング曲

線となっており、超常磁性成分と常磁性成分の足

しあわせで Tc 以上の磁化曲線が完璧に再現でき

ていることが分かる。 

 

 

 

図 7 にサンプル(a)A、(b)B に対するフィッティ

ングパラメーターの温度依存性を示す。まず、室

温においても fSPM、つまり強磁性ドメインを形成

している Fe 原子の割合が一割ほどあることから、

室温においても Fe 濃度の高い領域においては強

磁性秩序が存在していることが分かる(図 8(a))。さ

らに、どちらのサンプルに対しても低温になるに

従い fSPM、mSPM共に増大していることから、温度

低下に伴い強磁性ドメインが周囲の Fe 原子を取

り込みながら大きく成長していき(図 8(b))、Tc に

おいてこれらの強磁性ドメイン同士が強磁性的に

結合することで薄膜全体に強磁性秩序が広がり

(図 8(c))、強磁性-超常磁性転移が起こっているこ

とが分かる。また、サンプル B の方が fSPM、mSPM

が各温度で大きいことが分かる。これは、Fe濃度

の揺らぎが大きいサンプルBの方がFe濃度の揺ら

ぎが小さいサンプル Aに対して強磁性ドメインの

成長が早く、その結果として Tcが高くなっている

ことを意味している。これらの結果は磁性元素の

ナノスケールの組成の揺らぎに起因する、ナノス

ケールの強磁性ドメインの成長、さらにそれに伴

う強磁性-超常磁性転移を観測した初めての結果

である。 

 

6. まとめ 

■ GeFe中の Fe原子はGe4p軌道と混成した 2価

の状態になっていることが分かった。 

■ 室温においても存在している強磁性ドメイン

の特異な成長過程の観測に成功した。 

■ ナノスケールの Fe 原子濃度の揺らぎがこの強

磁性ドメインの成長課程を決めており、強磁性

転移温度上昇の為には適切に Fe 原子濃度の揺

らぎを大きくすることが必要であることが分

かった。 
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図 7 サンプル(a)A、(b)B に対するフィッテ

ィングパラメーターの温度依存性 

図 8 GeFe薄膜中の磁気状態の温度変化 
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