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研究成果の概要（和文）：異種の遷移元素間の相互作用の解明および新たな磁性発現の検証を目的として、II-VI族半
導体に2種類の遷移元素を添加した四元系混晶薄膜の磁性を調べた。CdTeにMnとCrを同時に添加した(Cd,Mn,Cr)Teでは
、三元系の(Cd,Mn)Teでは反強磁性的であったMn間の相互作用が、僅かな量のCrの添加により強磁性的に変化し、MnとC
rの同時添加により強磁性が増強されることが明らかとなった。一方、ZnTeにCr, Feを添加した(Zn,Cr,Fe)Teでは、Cr
組成一定のもとでFe組成の増加に伴い、飽和磁化は減少する一方、保磁力は増加し、CrとFeと間の反強磁性相互作用を
示唆する結果が得られた。

研究成果の概要（英文）：We have investigated the magnetic properties of quaternary mixed crystals in which
 two kinds of transition-metal elements are incorporated in II-VI compounds, with an aim to clarify the in
teraction between different kinds of transition-metal elements and to seek the possibility of novel magnet
ism. In the case of (Cd,Mn,Cr)Te, it is found that the interaction between Mn, which is antiferromagnetic 
in the ternary compound (Cd,Mn)Te, turns to ferromagnetic by the incorporation of a small amount of Cr. Th
is result indicates that the ferromagnetism is enhanced by incorporating Mn and Cr simultaneously in the c
rystals. On the other hand, in the case of (Zn,Cr,Fe)Te, it is found that the saturation magnetization dec
reases and the coercive force increases with the increase of the Fe composition at a constant Cr compositi
on, which suggests the antiferromagnetic interaction between Cr and Fe.
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１．研究開始当初の背景 
スピントロニクスへの応用を目指し、強磁

性を発現する半導体新材料の実現が求めら
れている。半導体中に遷移元素あるいは希土
類元素の磁気の性質を持つ元素を添加した
希薄磁性半導体(DMS)を対象とした物質探索
が活発に行われているが、これまでは半導体
に 1 種類の磁性元素のみを添加した 3 元系混
晶 DMS が探索の主たる対象で、2 種類以上の
磁性元素を添加した 4 元系 DMS はあまり注
目されてこなかった。実際、実験研究の報告
例は僅かである一方で、半導体に添加した異
種の磁性元素間の相互作用についての理論
的研究はいくつか報告されている。とりわけ、
磁性元素の組み合わせによっては、異種の磁
性元素間の相互作用により、新しいタイプの
磁気秩序が実現するという可能性が指摘さ
れており、その実験的な検証が待たれている。
そこで、本研究課題では、II-VI 族半導体 CdTe
またはZnTeに 2種類の遷移元素を添加した 4
元系 DMS の薄膜結晶を実際に作製し、その
磁性を調べることを目的に研究を行った。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、半導体中に 2 種の遷移元

素を添加した 4 元系 DMS の磁性および遷移
元素間の相互作用を解明し、応用の可能性を
検証することを目的とした。II-VI 族半導体に
2種類の 3d遷移元素を添加した 4元混晶を作
製し、その磁性をさまざまな観点から調べる
ことで、異種の遷移元素間にどのような相互
作用がはたらくか、またそれが母体半導体の
バンドギャップ中の 3d 電子準位の位置およ
び電子数にどのように依存するかを調べ、相
互作用の起源となるメカニズムを解明する
ことを目指した。 
 
３．研究の方法 
分子線エピタキシー(MBE)により、II-VI 族

半導体 ZnTe または CdTe に 3d 遷移元素 Mn, 
Cr, Fe の中から 2 種類を選んで添加した 4 元

系 DMS の薄膜結晶を成長した。MBE 成長時
の成長条件を適切に制御することにより、良
質な結晶性を保ち、異相の析出物のない薄膜
結晶の作製を試みた。作製した薄膜結晶に対
して、X 線回折(XRD)測定ならびに X 線吸収
微細構造(XAFS)測定を行い、遷移元素が母体
の半導体結晶の II族サイトを置換した混晶で
あり、異相の析出物が検出されないことを確
認した。そのような薄膜結晶に対し超伝導磁
束量子干渉計(SQUID)を用いた磁化測定を行
い、磁化の磁場・温度依存性など磁性のさま
ざまな側面を調べた。遷移元素の組成を系統
的に変化させた一連の試料に対する磁化測
定により、磁性が遷移元素の組成によりどの
ように変化するかを詳しく調べることによ
り、各遷移元素の磁気モーメントの振舞いお
よび遷移元素間の相互作用を明らかにする
ことを目指した。 
 
４．研究成果 
(a) 4 元系 DMS (Cd,Mn,Cr)Te の磁性 
本研究における 4 元系 DMS の対象物質と

して、II-VI 族半導体 CdTe に 2 種類の遷移元
素 Mn, Cr を添加した(Cd,Mn,Cr)Te を選び、研
究を行った。Mn 組成が約 20%と一定で、Cr
組成を 0~7%の範囲で変化させた一連の薄膜
結晶を MBE により作製した。これらの試料
は XRD および XAFS 測定により、Mn, Cr が
Cd サイトを置換した混晶であり、異相の析出
物が検出されないことを確認した。図 1 は一
連の試料に対する 2K における磁化の磁場依
存性(M-H 曲線)を示したもので、Cr を含まな
い 3 元系(Cd,Mn)Te では M-H 曲線は常磁性的
であるのに対し、Cr を添加するとヒステリシ
スが現れ強磁性的な振舞いに転じているこ
とがわかる。Cr 組成による磁性の変化を見る
ために、磁性の振舞いを示す特徴的なパラメ
ーターを Cr 組成に対してプロットしたグラ
フを図 2 に示す。図では、零磁場冷却(ZFC)
過程で測定した磁化の温度依存性(M-T 曲線)
において磁化の最大値を与えるブロッキン

 
 図 2：Cd1-x-yMnxCryTe (x ~ 0.2)における 3 つ
の特徴的なパラメーター(ブロッキング温
度TB, 常磁性キュリー温度P, 2Kにおける
保磁力 HC)の Cr 組成 yに対する依存性。 

 

 

 
図 1: Cd1-x-yMnxCryTe (x ~ 0.2, y = 0 ~ 0.046)
の 2K における M-H 曲線。磁場は試料面
に垂直に印加。 



グ温度 TB、M-T 曲線の Curie-Weiss 則へのフ
ィッティングから得られる常磁性キュリー
温度P、および 2K における保磁力 HCを併せ
てプロットしている。図に見る通り、P は、
Cr を含まない試料では負の値(P = -20K)で
あるのに対し、Cr 組成 y=0.0046 で正の値(P 
= 25K)に転じ、その後も Cr 組成 y に伴い増
加している。これらの結果は Mn スピン間の
結合が 3 元系の(Cd,Mn)Te では反強磁性的で
あったのが、僅かな量の Cr の添加により強
磁性的な結合へと変化したことを示してい
る。さらに Cr 組成 yの増加に伴い、P, TB, HC

は最初は増加し、その後飽和する傾向である
ことがわかる。このように Mn 間の相互作用
が少量の Cr の添加によって反強磁性から強
磁性に転じたのは、Mn と Cr との間の相互作
用によるものと考えられる。Mn と Cr 間の相
互作用のメカニズムについては、Cr が Cr+イ
オンとなって正孔を供給し、周辺の Mn2+の磁
気モーメントを整列させる磁気ポーラロン
モデルが提唱されているが、このモデルに対
しては種々の難点が指摘されている。それに
代わるモデルとして、Mn と Cr 間に超交換相
互作用により強磁性的な結合が生じる可能
性が考えられ、現在その妥当性を検討してい
るところである。 
 
(b) 4 元系 DMS (Zn,Cr,Fe)Te の磁性 

本研究における 4 元系 DMS のもう一つの
対象物質として、II-VI 族半導体 ZnTe に 2 種
類の遷移元素 Cr, Fe を添加した(Zn,Cr,Fe)Te 
を選び研究を行った。理論研究によると、こ
の 4 元系 DMS では Cr と Fe の磁気モーメン
ト間に二重交換相互作用と似たメカニズム
による相互作用がはたらき、反強磁性秩序が
形成され、かつフェルミ面でのスピン偏極率
が 100%となるハーフメタルの電子状態が実
現することが予測されている。本研究ではこ
の(Zn,Cr,Fe)Te において、Cr 組成を約 6%と
一定にし、Fe 組成を 0~2%の範囲で変化させ
た一連の薄膜結晶を MBE により作製した。
これらの試料は XRD および XAFS 測定によ

り、Cr, FeがZnサイトを置換した混晶であり、
異相の析出物が検出されないことを確認し
た。図 3 は一連の試料に対する 2K における
M-H 曲線を示す。図に示す通り、すべての試
料でヒステリシスが現れ、保磁力 HCは Fe 組
成の増加に伴い僅かながら増加している。一
方、飽和磁化の大きさは逆に Fe 組成の増加
に伴い減少していることがわかる。Fe 組成
の増加に伴う飽和磁化 MSの減少は、Cr と Fe
の間の相互作用が反強磁性的であるという
理論予測に沿った結果であり、また保磁力
HCの増加は、Fe の添加によって Cr 間の相互
作用が Fe の媒介により増大し、磁気秩序が
安定化したことを示唆する結果となってい
る。今後は、X 線磁気円二色性(XMCD)の測
定を行い、Cr と Fe の磁気モーメントの振舞
いを個別に調べることを予定している。これ
により Cr と Fe 間の相互作用がより直接的に
明らかになることが期待される。 
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