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希薄磁性半導体の 光機能

Optical　Properties　of 　Diluted　Magnetic　Semiconductors
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　Recent　topiGs　related 　to　the　magneto −optical 　prop−

erties　of 　diluted　 magnetic 　 semiconductors （DMS ）are

discussed．　 The 　 topics　 include　 the　 integration　 of 　 a

CdT．．rMn 、Te　 Inagneto −optica 工 waveguide 　 on 　 a　 GaAs

substrate ，　ultra −fast　 optical 　control 　of 　the　Mn2 卜

mo −

ment 　by　photo−injected　 carriers ，　 and 　 magneto −eptical

properties　of 　new 　DMS ，　such 　as 　Ni− and 　Cr−based 　II−VI

DMS 　and 　Mn −based　Ili−V 　DMS ．

Key 　werds ： CdL ，Mn ，，Te、　 diluted　 magnetic 　 semicon −

ductors，　 magneto −optics ，　optical 　waveguide ，　ultra −fast

magneto −optical 　effects

1． は じ め に

　希薄磁
．
性半導体

’）・2i
　（Diluted　Magnetic　Semiconductor）

ま た は半磁性 半導体 （Semimagnetic 　Semiconductor ）は

CdTe ，　ZnTe ，　ZnSe な どの 閃亜 鉛鉱 型 また は ウ ル ッ 鉱型 の

結晶構造 を もっ II−VI族半導体を母体 と して，そ の 陽イ オ

ン の
一
部 を遷移金属イオ ン で 置換した もの で あ る．ユ ーロ

ピ ウ ム カ ル コ ゲ ナイ ド
／1
’1
な どの 磁性半導体 と同 じ く，半導

体 キ ャ リア と磁 性 ス ピ ン との 強 い 相互 作 用 に よ る特異な 物

性 と，こ れ を利用 した 新 しい 機能デ バ イス の 可能
．
性 に 興味

が もたれ て い る．希薄磁性半導体 の 特徴 と して （a ）結晶 の

質が良い，（b）広 い範囲で 混晶を っ くる，（c）GaAs な ど の

各種基板上 に エ ピ タ キ シ ャ ル 成長 が可能，（d）量 子井戸 な

ど の ヘ テ ロ 構造が で きる な どが挙げ られ る．巨大磁気光学

効果 な どの 特異 な 物性 を，母体の 非磁性半導体の バ ン ド構

造を もとに 厳密に 議論す る こ とが可能 とな っ て い る，

　希薄磁性半導体 の 研究 は 80 年代前半 の バ ル ク結晶の 物

性解 明，80 年代後半か ら 90 年代前半に か けて の 量子閉 じ

込 め 構造に お け る ス ピ ン 依存物性 の 研 究 と い う二 っ の 盛 り

上 が りの 時期 を経て ，現在 は 具体的 な応 用 が 検討 され るよ

うに な っ て い る．Cd ］ 。Mn 。Te や Cd］ 、｝HgyMnxTe の 巨

大磁気光学効果を利用したバ ル ク型 光ア イ ソ レ ータ
4）・5）の

実用化 は，磁性半導体お よ び希薄磁性半導体の 研究の 歴史

を通 じて 初 めて 実用的 な デ バ イ ス に 結 びつ い た例 で あ る．

こ れ ら の 物質群 の 研 究 が 単 な る 物性的な興 味 の 段 階を 脱

し， 斬新な機能デバ イス に 結 び っ い て い く可能性 は 今後ま

すます高ま っ て い くもの と期待 され る．ま た最近 は薄膜作

製技術 を利用 して バ ル ク状で は得 られ な い 新 しい 希薄磁性

半導体 を合成 しよ う とす る試 み も行 わ れ て い る．

　本稿で は，希薄磁性半 導体 の ス ピ ン ・キ ャ リア 相互 作用

を利用 し て 実現さ れ る新 しい 光機能 を例 示す る と と もに ，

新材料探索の 現状 と課 題を ， 筆者 らの グル
ー

プ が行 って い

る磁気光学的な研究の 立場か ら紹介 した い．

2．希薄磁 性半導体の磁 気光学効果

　Fig．1 は Cdi　 xMnxTe の 室温 に お け る フ ァ ラ デ
ー

回転

ス ペ ク トル の
一

例で あ る6）．室 温 に お い て Cd ］
　 ．Mn．Te は

常磁陸で あ る ため，5K ガ ウス の 磁場 をか けて い る。非常

に大 き な フ ァ ラ デ
ー
回転角 は希薄磁性半導体が実用 的な磁

気光学材料に な り うる こ とを示 して い る，希薄磁性半 導 体

の 磁気光学効果
7
’
／

はバ ン ドギ ャ ッ プ に お け る光学遷移 が磁

性イ オ ン の 磁化 とキ ャ リ ア ス ピ ン の 相互作用 に よ っ て 大 き

なゼ ー
マ ン 分裂 を起 こ すた め に 発生す る．そ の た め磁気光

学効果 は 希薄磁 性半導体の バ ン ドギ ャ ッ プ付近 に お い て 大

き くな る．こ の こ とは 同時に 光吸収 も大 き くな る こ とを意

味して い る．応用の た め に は磁 気光学効果の 大 き さで は な

く単位光吸収当た りの 磁気光学効果 と して 定義 され る磁気

光 学 性 能 指 数 が 重 要 で あ る．Cdi　 。Mn ．Te お よ び

Cd ，
　 ．ア

HgyMn ，Te の バ ル ク結晶 の 磁気光 学性能指数 を文

献の デ
ー

タ か ら推 定 した もの を Fig．2 に 示す
5L　GL　SI，．比較

の た め に 代表的な 磁気光学材料 で あ る，フ ＝リ磁性ガ ー

ネ ッ ト酸化物の YBFe5012 （YIG ）な ど の 磁気光学性能指数

も併せ て 示す
9’，図か ら光 吸収が 大 き く磁性ガ

ー
ネ ッ トが

使用 で きな い 波長 1 ミ ク ロ ン 以 下 の 近 赤外 か ら可視 の 波

長領域で，希薄磁性半導体が大 きな性能指数を もっ こ と が

わ か る．希薄磁性半導体の バ ン ドギ ャ ッ プ は組成 に よ り変

化 させ る こ とが で き，連続的 に ゼ ロ に まで 減少 さ せ る こ と

（
5
り
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Fig．1　Faraday　rotation 　of　a　Cd ，　 xMn 、Te　film　as

afunction 　of 　the　wavelength ．6］

E 本応 用磁 気学会誌　Vo1 ．23，　No ．2，1999 751

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

a
ミ　1048

嶄
8
ご
£ lo、

雪
竈

驀

＼
譽　 1

琵
§
詮
驚
轟
里

0・0／
　 軌 61 　　　　　　 　　 5　 9

Wavelength（μ m ）

Fig．2　N正agneto −optical 　figure−of −rnerit 　Qf 　Cdl　 x
−

Mn ，rTe 　and 　CdL．． ｝
．HgyMn ．Te　bulk　crystals 　for　H

＝5kG 　at　room 　temperature ，　estilnated 　from 　pub −

lished　data．51’・6）・H／ The　data　for　Fe，　Co，　and 　YIG　are

frQm 　Bongers ．9］

が可能 で あ る た め，1 ミ ク ロ ン 以 上 の 長波長域で も同様 に

高 い 性能指数が 期待で き る
10．）．希薄磁性半導体が 磁 気光学

材料 と して 有望 で あ る こ と は研究 の 初期か ら指 摘 され て い

た
81・］11，

が ，実際 に デ バ イ ス と して 実用 化 さ れ る よ うに な っ

た の は良質 で 大きな単結晶を成長す る技術が 確 立 した最近

の こ とで あ る
’・：，・5，．特に CdL り Hg ，Mn 。Te を用い た光 ア イ

ソ レ
ー

タ は，Er ド
ープ 光 フ ァ イ バ ーを用 い た光増幅器 の

励起波長で あ る 0．98 μm で 使用 で き る た め 重要 な 光部品

とな っ て い る
t［｝．

騨 　　　　　／
　　　　　　　　　　　　 GaP　　　　　　　　■．
　　　　　　　　　

”
．， P・i・

　　　　　　　　　　　
”
．，　 　 　 　　 　 Lens　　　　　　　　　　　　，

Cdl．．Mn 、Te

Substrate

Fig．3　Schematic 　diagram 　of 　one −prism 　m −line
speGtroscGpy ．

（b）

Cdo．55Mno ，45Te 　 cofe

Cdo，45Mno ．55Te 　 clad

GaAs （001）

λ＝1150nm

Refractive
index　n

Refractive

index　n

4

3，Cdi−。Mn。Tc 希薄磁性半導体光導波路

　近 年， 光 ア イ ソ レ
ー

タ
12），1／1）な ど の 磁 気 光 学 デバ イ ス を

半導体光回路 と一
体的 に 集積化す る技術 に興味が もたれ る

よ うに な っ た．こ れ は光通信 ・光情報処 理 の 進 展 に伴 っ て

よ り信頼性 の 高 い 低 コ ス トな光 デ バ イ ス を作製す る 必要性

が 高まって きた た め で あ る．代表的な 磁気光学材料 で あ る

磁 性 ガーネ ッ ト結晶は 半導体基板上 へ の 直接成長 が 不可能

で あ る．そ の た め 直接的な ボ ン デ ィ ン グ法 を用 い た ガー

ネ ッ ト薄 膜 と 半導体基板 と の 貼合 せ 法
［‘ 1・1il

や，強磁性金

属薄膜を 装荷 した 半導体光 増 幅 器
16 〕

な ど の い くっ か の 手

法が 模索 され て い る．希薄磁性半導体 は 優れ た磁 気光学材

料 で ある ばか りで な く，GaAs な ど の 半導体基板上 に 直接

エ ピ タ キ シ ャ ル 成長 が 可能で あ る と い う特長も有 して い

る．こ れ に よ り半導体光 デ バ イ ス と光 ア イ ソ レ
ー

タ な どの

磁気光学 デ バ イ ス を
．一
体的に 集積化 した光 集積回路 が aJ能

と な る は ず で あ る．最近，CdhMn ．Te 薄膜 を用 い て

GaAs 基 板．ヒに 光導波路を作製す る こ とが 実現 され て い

る
6’・m ．

　分子線 エ ピ タ キ シ ー法 に よ っ て サ フ ァ イ ア 基 板 お よ び

Fig．4　m −lines　patterns　of　double−layer　Cdi　 ．Mn 。−

Te 　 waveguides 　 on （a） sapphire 　 and （b）GaAs

substrates ．1η

GaAs 基板上 に Cdl．。Mn 。
Te の 良質 な 単結晶薄膜 を成長 さ

せ た．Fig．3 は光導波 モ
ー

ドの 評価装置の 模式図 で あ る．

高 い 屈折率 を 有す る GaP プ リ ズ ム と薄膜 とを密着 させ，

そ の 接合点 に 向 けて 入 射角度 を広 げ た レ
ーザ 光 を 照 射す

る．薄膜中の 導波モ ー
ドに 対応 した入射角を もつ レ

ー
ザ
ー

光 は 薄膜中 に 進 行 し薄膜面 か らの 反射光 に は 現 れ な い ．

よ っ て 各導波 モ
ー

ド に 対応 した 暗線 吻一line）が反射パ タ
ー

ン に 現 れ る は ず で あ る．波 長 1150nm の レ
ー

ザ 光 を 用 い

て 観測 した 反射パ タ
ー

ン を Fig．4 に 示 す． い ず れ も 1，5

μm の 厚 み の Cdl 。Mn 。Te （x
＝0，45）薄膜を同 じ厚 み の

Cd 】 xMnxTe （x
・・O．55）薄膜 の ヒに ヘ テ ロ ・エ ピ タ キ シ ャ

ル 成長 さ せ た 構造 で あ る．Cd ，　 xMn 。Te の 屈折率
L7〕

は Mn

濃度 x と と も に 減 少す る た め，上 層の Cd ，
．．

。Mn 。Te （κ ＝

0．45）は下層 の Cd ， 。Mn 。Te （x ＝＝O．55）よ り高 い 屈折率を

もって い る，Cd ， 。Mn。Te よ り も低 い 屈折率 を もつ サ フ ァ

イ ア 基板上 に 成長 さ せ た 場合 に は，導波 モ ード に 対応す る
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λ ＝ 780nm 幽
Fig ．5　Streak　 of 　 guided　laser　 light　 玉n 　 a

CdL．xMn ：Te　waveguide 　on 　a　GaAs　substrate ，6｝

暗線が 多数見 られ る．Fig，4（a ＞の 右側 に 見 ら れ る 4 本 の 暗

線 は二 層 の Cdi　 ．Mn 。Te 薄膜 を突 き抜 けて 進行す る導波

モ ー
ドで あ り，残 りの 左 端 の 暗線は 最上 層の Cd ， 。Mn 。Te

薄膜中の み を伝播する導波モ
ー

ドで ある．GaAs 基板上 に

成長 さ せ た場合 に は 二 層 の Cdt　
。Mn 。Te を突 き抜 けて 導

波す る モ ード は観測 さ れ な い，GaAs 基板 は Cd ， ．Mn 。Te

よ りも高 い 屈性率 と大 きな光吸収係数 を もっ た め，GaAs

基板に 到達 した レ
ー

ザ 光 は 吸収 さ れ て し まい 導波 モ
・一

ドが

存在で きな い ．こ の こ とは GaAs 基板上に 直接成長 させ た

Cd ， 。Mn 。Te 薄膜を光導波路 と して 用い る こ と は で きな い

とい う こ とを 示 して い る．しか し図 に 示す よ うに ， わず か

に 低 い 屈折率 を も っ 異 な る 組成 の Cdl　 xMn 、Te 層 を バ
ッ

フ ァ
ー層 と して 用 い れば，最 ヒ層の Cdi　 、Mn ．Te を光導波

路 と して 用 い る こ とが可能 とな る．Fig，5 は 波長 780　nIn

の レ ーザ ー光が，GaAs 基 板上 の Cdi　 ．Mn 。Te 光 導 波路 中

を 伝播す る 状態 を観察 した例で あ る，

　光デ バ イ ス で 中心的な役割を担 う化合物半導体の 基板上

に 磁気
．
光学光導波 路 を集積化 す る こ とが可能 に な り，将来

の 高機能で 高い 信頼性を もっ 光集積回 路の 実現 に 向け て 道

が 開 け た．た だ し，現 在 633nm の 波 長 に お け る磁 気光 学

性能指数 は 9
°
！dB （H ・＝5kG ）程度 とバ ル ク の 値に比べ て

2桁ほ ど小 さな値 に とど ま っ て い る
6｝．こ れ は Cdi　 。Mn ．iTe

と GaAs 基板 との 間の 12％ もの 大 きな 格子定数の 違 い に

よ り発 生 す る欠 陥 の ため と考え られ る．ZnTe バ
ッ フ ァ

ー

層の 挿入
fi1

や，格子整 合の 良 い基板 の 使用 な ど に よ りさ ら

に 光学損失の 低滅 を 行 う努力が な され て い る．

4．光 に よる磁気モ ーメ ン トの 制 御

　希薄磁 性半導体 に お け る 磁性 ス ピ ン とキ ャ リア ス ピ ン の

間の 大 き な 交換相互 作用 （sp −d 交 換相互作用）を 利用 す れ

ば ， 通常の 磁気光学効果 の 逆プ ロ セ ス と して，光励起で ス

ピ ン 偏極 した キ ャ リア を希薄磁性半導体中に 注入 する こ と

に よ り磁性ス ピ ン の 運動 を直接的に 制御す る こ とが で き る

は ずで あ る．Crooker ら
］s／

は （Zn，　Cd，　Mn ）Se／ZnSe 系量

子井戸 構造 に お い て ， 光 励 起 に よ る電 子 ス ピ ン お よ び

日本応馬 磁 気学会誌　Vol．23，　No ．2，1999
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Fig．6　Configuration　of　 the　 time−resolved 　 mag −

neto −optical　 Kerr　 rotation 　 measurement ，　 Single
or 　doub ！e　pulses　are 　used 　fQr　pumping ．201
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Fig．7　Time −resolved 　 Kerr　 rotation 　 induced 　 by
（a）asingle σ

．
　 pump 　 pulse，　 and （b｝double σ

Pu 皿 P　Pulses 　at　 separation 　times　of 　l2ps 　and 　18

ps　at 　5　K　and 　3　T 、20）

Mn21 ス ピ ン の ラ
ーモ ア歳差 運 動の 観測に 成功 した．秋本

ら
19］・2 ［〕）

は，こ の 手法 を さ らに 進め MnL 　
I

ス ピ ン の ラ
ー

モ

ァ 歳 差運 動 の 増 幅お よ び停止 が で きる こ とを フ ェム ト秒光

パ ル ス を用 い た 光誘起 磁気 カ
ー
効果を 用 い て 実証 し た．

　Fig．6 は実験の 模式図で あ る
2°｝，試料 は励起子 の 低次元

化 に よ り光吸収 ピー
ク を先鋭化 した CdTe ／Cd ， ．Mn ．Te

多重量子井戸で あ る，外部磁場を試料面内で 光 の 進 行方向

と垂 直の 方向 に か け る （ホ
ー

ク ト配置）。200fs の 幅の 円

偏光超短光パ ル ス で 試料 を強 く励起 し，試 料中に 電 子お よ

び ホ
ール を発生 さ せ る．これ らの キ ャ リア の ス ピ ン は円偏

光の 選 択則 （△mz ＝± 1＞に よ り，励起 光 の 進 行方向に 沿 っ

て 偏極 して い る．目的 に 応 じ単
一．一

ま た は 2 連の 光パ ル ス 励

起を 行 う．試料 の 中に は，電子，
ホ ール

， そ して Mn2
．

の

3 種類の ス ピ ン が 存在す る が，そ の ス ビ ン の y 軸方向の 成

分を，強度 の 弱い 直線偏光 の 光パ ル ス を プ ロ
ーブ と して 用

い 磁気光 学 カ
ー効 果 に よ り 検出す る，励起光 に 刻 す る プ

ロ
ーブ光 の 遅延時間 を連続的 に 変化 さ せ る こ と に よ り，各

ス ピ ン の 挙動を調べ る こ とが で き る．Fig．7（a｝は σ
1
の 偏

光を もっ 単
一の 光パ ル ス で 励起 した 場合の カ ー回 転角を示
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Mn　moment

♪

　　　　　　　　　 Electron　moment
　　　　　　　　　 勉尸 9d μBH

’

Fig．8　Larmor 　precession　of　the　Mn211noment
caused 　by 　a 　photo −inlected　electron 　and 　hole．

す
20 ）．周期 の 異 な る 2種類 の 振動が 見 られ る．励起直後に

は電子お よ び ホ
ール の ス ピ ン は 光 の 進 行方向 に そ ろ っ て い

る，そ の 後電子 の ス ピ ン は外部磁場の 周 り に ω e1 の 周波数

で ラ
ーモ ア 歳差運動を始 め る （Fig．8）．こ れ が Fig．7（a）に

お け る 20ps 以下 の 励起直後 に 見 られ る振動 に対応す る．

量子井戸中で は重 い ホ ール と軽 い ホ
ール の エ ネル ギー縮 退

が破 れ る た め，ホ ール の ス ピ ン は 回転運 動 を 行 う こ とが で

きな い の で 観測 に はか か らな い ．一
方，数百 ps 以 上の 長

期 に わ た っ て 続 く長周期 の 振動 は Mn2
一

モ
ー

メ ン トが 外

部磁場 の 周 り を周 波 数 ω M 、、で ラ
ーモ ア 歳差運動 を す る こ

と に 対応 して い る．ホ
ー

ル の ス ピ ン が 強い p−d 交換相互作

用 を介 して Mn21 モ ー
メ ン ト に 垂 直方向の 有効磁場 を 与

え る た め に ，Mn2 　
i

モ
ー

メ ン トが z 軸方向か ら傾 い て 歳差

運 動 が 開始 さ れ る．有効磁 場 は 数 ガ ウ ス 程度 で ，Mn2

モ ー
メ ン トの 傾 きは数 100 μ ラ ジ ア ン 程度で あ る

ICj｝．

　Fig．7（b＞は間隔を置 い て 2 個 の σ 偏光光パ ル ス で 励起

し た 場合 の 磁気 カ
ー
効果の 時間変化を示 して い る

2°｝t 第 1

励 起 パ ル ス と第 2 励起 パ ル ス の 時間間隔が 12ps で あ る

と きに は Mn2
．

モ ー
メ ン トの 歳差運動の 振幅は，単

一パ ル

ス 励起の 場合 （Fig．7（a））に比べ 大 きくな っ て い る．12ps

の 時間間隔 は ち ょ うど Mn2 の 歳差運 動の 1周期 に対応

し て い る．1 周期の 回転の 後 に 同位 相 の 有効磁場が 加 え ら

れ る た め に Mn2 　
／

モ
ー

メ ン トの 傾 きが 大 き くな っ た もの

で ある．一
方，励起パ ル ス の 間隔を歳差運動周期の 1．5 倍

で あ る 18ps と した と きに は，　 Mn2 →

の 歳差運動 は完全 に

停 止 させ られて い る こ とが わ か る，こ れ は半周期回転 した

と こ ろ で 有効磁場が 逆位相に 加 え られ た た め で あ る．

　 こ れ らの 効果 は現状 で は 低温で しか 観測 さ れ ず，ま た

Mn2 モ
ー

メ ン トの 傾 き角度 も応 用 に は十分 と言 え な い

が，こ の 実 験 は希 薄 磁 性半導体 の sp
−d 交換相互作用を 利

用 して 磁気 モ ー
メ ン トを直接か っ 高速 に 制 御 で き る 可能性

を 示す もの で あ る．こ の よ うな フ ェ ム ト秒超短光パ ル ス を

用 い て 希薄磁性半導体 の 新 しい 機能 を探る研 究 は，ほか に

も各種試 み られ て お り，例 え ば CdTe ／Cdl　 xMn 。Te 量 子井

戸 や Hgl 。Mn 。Te に お い て，レ
ーザ 光 の 強 度 に 依 存 して

754

フ ァ ラ デー回転角が 10度程度 も変化 す る非線形 フ ァ ラ

デ
ー
回転 が報告 され て い る

2LL22 ），高速応答す る 半導体 キ ャ

リ ア と磁 性 ス ピ ン と の 間の 強 い 相互 作用を利用 す る こ れ ら

の 光機能 は将来 メ モ リ
ー，高速 光一光 ス イ ッ チ な ど に 利用

され よ う．

5．新しい 希薄磁性半導体 を求 めて

　希薄 磁 性半導体材料 と して は，従来 も っ ぱ ら Mn2 ，

Fe2 ，Co21 イ オ ン を含 む II−VI 族半導体が 研究対象 と さ れ

て きた．そ の 他の 遷移金属を含む II−VI 族希薄磁 性半導体

の 電子状態 は理論的に 調べ られ て き た
23）”25）が，試料の 作

製 が困難 な た め実験 的 な研 究 は最 近 ま で 行 わ れ て い なか っ

た．一方，MBE 成長 な どの 各種薄膜成長法 に お い て はバ

ル ク結晶 と して は 合成で きな い 物質が合成 され る例 は多 く

知 られ て い る．仮想物質 と して 長い 間理 論計算 の 対象 で し

か な か っ た 閃亜鉛鉱型結晶構 造 の MnTe2fi）

や MnSe27L　
2s〕

が MBE 法 で い と も簡単に 合成 さ れ た の は そ の 好例 で あ

る．その ため，薄膜作製技術 を用 い て 新 しい 希薄磁性半導

体を合成 し よ う とす る試 み が な され る よ うに な っ た．

　5．1 遷 移 金 属 イ オ ン の 打 ち込み に よ る希薄磁性半導体

　　　 の合成

　イ オ ン 打 ち込 み に よ る新 しい 希薄磁性半導体の 合成法が

開発さ れ て い る
跚 ． こ の 方法 の 特徴 は，既存 の 方法で は合

成 で きな い 新 しい希薄磁性半 導体 を生 み 出す 可 能性を 秘め

て い る点 に あ る，イ オ ン を 打 ち込 む とい う荒 っ ぽ い 手法 で

希薄磁性半導体 が合成可能 で あ る こ とを，す で に素性が よ

く知 られ て い る Znl ．。Co。Te を例 に して 示す
29 ）．サ フ ァ イ

ア 基板上 に 成長 さ せ た ZnTe 薄膜 に，　 Co イ オ ン を 200

keV の エ ネ ル ギー
で 加速 して 1xIO15Co ／cm2 の 面密度 で

打 ち込 ん だ．イ オ ン 打 ち込 み 層 の 厚 み は 表面 か ら約 100

nm で あ る の で，1 × IO2i　Co／cc と大量 の Co を打ち込ん

だ こ と に な る．Fig．9 は試料 を 500 ℃ で 1 分間熱処理 した

状態の 磁気円二 色性 （MCD ）ス ペ ク トル で あ る
29 ）．　 MCD は

磁気光学効果の
一
種 で ， そ の ス ペ ク トル はバ ン ド購造 の 各

臨界点に お け る ゼ
ー

マ ン 分裂を反映 して い る．Co イオ ン

を打 ち込む 前の ZnTe の MCD は Fig．9 の 信号 レ ベ ル に比

べ て 無視で き る ほ ど小さい ．こ の MCD 強度 の 大幅 な増大

は，Co の 磁気 モ ー
メ ン トに よって 半導体バ ン ドが 大 き く

ゼー
マ ン 分裂す る こ とを示して い る，E 。，　E 。＋ ∠ 。，E ，，瓦 ÷

A1 の 遷 移 に お け る MCD ス ペ ク ト ル の パ タ
ーン は MBE

成長 に よ り得 られ る Znl ．Mn 。Te 薄膜 の そ れ と 全 く同 じ

で あ り， そ の 符号は ホ
ール の ス ピ ン と Co の ス ピ ン が反強

磁性的 に 結合 して い る こ と を示 して い る．ま た 1．5　eV 付

近 の 構造 は Tdi対称性をもっ サ イ トに Co2
一
イ オ ン が あ る

場合 に 特徴的な d−d ＊
遷移

29 ｝
− 31 ）

で あ りCo2
．
が Zn2

．1
を 置

換 した こ と を示す．そ の MCD 強度か ら打 ち込 ん だ Co イ

オ ン の 少な く と も 70％ イ オ ン が，ZnTe の Zn イオ ン を置

換 し て い る こ とが わ か っ た．こ の よ う に，イ オ ン 打ち 込み
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Fig．9　MCD 　spectrum 　 of　ZnTe ；Co （1× lOi6Co〆

cm2 ）．　 The 　magnified 　part　shows 　the　structure 　of

the　d−d＊ intra−ionic　transitions・29／

法 は，希薄磁性半導体の 合成 に 有力な手段で あ る．こ の 手

法 に よ り III−V 族希薄半導体 Ga1−xMn 。As も合成 さ れ て

お り
32），ま た 半導体中 に 強磁性微粒子 を エ ピ タキ シ ャ ル 成

長 させ る手段
3 ／1｝と して の 発 展 可 能性 も もっ ．

　 5．2　Ni 系 II−VI 族希薄磁性半導体

　Mn2 ，Fe2　i，Co21を含む II−VI族希薄磁性半導体 に お い

て は ホ
ー

ル の ス ピ ン と遷移金属イ オ ン の ス ピ ン の 結合 は 反

強 磁 性 的 で あ り，その 結 合 定 数 は単 位 体 積 当 た り 1eV 程

度で あ る
1）．そ の 強 さ は ユ

ー
ロ ピ ュ

ーム カ ル コ ゲ ナ イ ドに

お け る相互作用 に比 べ て 1桁程度 も大 きい．一
方，溝 川

ら
L’5 ｝は Ni2 系希薄磁性半導体 に お い て は さ らに 人 き な反

強磁性的 な p
−d 交換相互作 用 が 出現す る可能性を理 論的

に 指摘 し注 目され て い る．しか し Ni系 の 希薄磁 性半導体

は バ ル ク 状で は合成 さ れ ず，MBE 法 に よ っ て も合成で き

て い な い ．最近 ， 上記 の イオ ン 打 ち込み 法を適用する こ と

に よ り，よ うや く合成が 可能 に な っ た 291．Fig．10 は Ni を

均
一

に 3xlo2 °
　Ni／cc の 濃度で 打 ち込 み 300 ℃ で 1分間

熱処理 し た試料の バ ン ドギ ャ ッ プ に お け るゼ ーマ ン 分裂を

示す．分裂の 符号 か ら Niの ス ピ ン とホ ール が 反強磁性的

に 結合 して い る こ とが わ か っ た．こ れ は 理論計算
鰍

に よ る

予想 と
一

致 した．た だ し，Ni21 の 基底状態が非磁性
z3 ）

で あ

る こ と と，Ni イ オ ン の 濃度が 数％程度 と 低い た め，　 p
−d 交

換相互 作用 の 大 き さ の 定量 的 な評価 は ま だ 行わ れ て い な

い ．

　5．2Cr 系 II−VI族希薄磁性半導体

　Cr イ オ ン も II−VI 族半導体中へ の 導入 が む ずか しか っ

た が，近 年 ブ リ ッ ジ マ ン 法
3’“一一3C，）

や MBE 法
：17）に よ り合 成

可能とな っ た．バ ル クで 約 0．5％，薄膜で 8％ 程度の 濃度

の 試料 が得 られ る，そ の 磁気光学効果の 測定か ら，p
−d 交

換相互作用 は II−VI 族希薄磁性半導体 で は唯一強磁 性 的 で

あ る こ とが わ か っ て い る
34 ）．37 ）．また Bhnowski ら

：iS｝la　Cr

系希薄磁性半導体 の Cr イ オ ン 間の 超交換相互作用 が 強 磁
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Fig．　le　Zeeman 　 splitting 　 of 　Ni　implanted　ZnTe

film　 with 　3 × 102u　Ni／cc 　after 　annealing 　at 　300℃

for　l　min ，　 A　part　of　the　spectrum 　is　magnified

for　clarity．

性的 に な る こ とを理 論的 に指摘 して い る．従来反強磁性的

な 磁気秩序 しか 見 られ な か っ た II−VI族 希 薄 磁 性半導体 に

お い て 強磁 性の 出現が 期待さ れ る 系で あ る．そ の 実現の た

め に は，さ らに高濃度の Cr置 換を 実現 す る手法 の 開発 が

必要で あ る．

　5．3　111−V 族希薄磁性半導体

　MBE に お け る 思 い 切 っ た 低温 で の 成長条件下 で III−▽

族半導体 に Mn を 多量 に ドープ した新 しい 希薄性半導体

が合成され て い る．低温 で 強磁性を示す ため注目され て い

る．Munekata ら／lv〕
に よ る Ini ．Mn 。As，　Ohno ら

40）
に よ る

GaT　 rMn ，，．As で あ る．磁 気光学効果の 増大
’tl’・42 ）

な ど光学的

な 観点 か ら も興味が もた れ る．ま た II−VI 族 と 同 じ く Fe

な ど，Mn 以外 の 遷 移金 属を入れ る試 み も始 まって い る．

なお III−V 族希薄磁性半導体 に関 して は別途解説が 予定 さ

れ て い るの で，詳 し くはそ ち らを参照 され た い．

6．ま　 と　 め

　II−VI 族を中心 に 希薄磁性半導体研究 の 現状を磁気光学

効果 の 観点か ら紹介 した．優 れ た結晶品質，MBE に よ る

ヘ テ ロ 構造 の 作製 な どに よ っ て ，多様 な ス ピ ン 依存物性が

見 られ る と と もに，光 ア イ ソ レ ータな どの 具 体的な応 用 も

始 まって い る．希薄磁性半導体で は，混晶 に よ りバ ン ド

ギ ャ ッ プ や格子定数 を チ ューニ ン グ す る い わ ゆ るバ ン ド

ギ ャ ッ プ ・エ ン ジ ニ ア リ ン グ が可能で あ る ため，ス ピ ン と

キ ャ リア の 間の 相互作用 の 利用 と結 びつ け る こ と に よ りス

ピ ン ・エ レ ク トロ ニ ク ス とで も呼ぶ べ き新 しい 研究分野 と

応用を拓 くもの と期待 さ れ る．
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