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背景・目的

 閃亜鉛鉱構造(ZB)のMnAs薄膜は, ハーフメタル薄膜と
しての可能性が理論的には予想されているものの[1], 実
際に作製されるには至っていない. 同じ閃亜鉛鉱構造の
GaAs を基板として薄膜成長させることが精力的に行なわ
れているが, 原子レベルで精緻な結晶成長を実現するに
は, Mn 原子の初期吸着位置や原子レベル成長過程を理解
することが重要である.  
  GaAs(001)表面のMn吸着においてMn被覆量が 1/4原子
層のとき, (2x2)!-秩序相が観測されている[2]. さらに, 隣
接する Ga-As ダイマー間に Mn が位置することによって
(2x2)!-秩序相が形成されることが第一原理計算により明
らかにされている[3].  
 本研究では, より低被覆量(1/8原子層)のMn吸着構造の
安定性および電子状態を第一原理計算によって明らかに
し, 被覆量 1/4原子層における秩序化の要因を探る. 
   
モデル・計算方法

  基板には, well-defined な表面としてよく知られている
GaAs(001)-c(4!4)表面を考える . この表面の原子配列は
Ohtakeと Nakamuraにより決定され, 作製条件によって最
表面に 3対の Ga-Asダイマーを持つ "表面と, As-Asダイ
マーを持つ #表面の 2種類が存在する[4, 5].
 Mn 原子の初期吸着に対して, 単純吸着モデルと Ga 置
換サイトモデルの 2 種類を考える. 単純吸着モデルでは, 
様々なサイトに Mn原子を吸着させ, 系の全エネルギーを
比較することで最安定吸着サイトを求める. Ga 置換サイ
トモデルでは, 可能性として最表面の Ga-As ダイマーの
Gaサイトに加え, 表面第 3層の Gaサイトも考える[6].  
  スピン密度汎関数理論に基づく第一原理擬ポテンシャ
ル計算を行う. 交換相関項には, 一般化勾配近似を用いる. 
波動関数は平面波で展開し, 運動エネルギーのカットオ
フは 16Ryとする.  
 
計算結果  
 単純吸着モデルにおける Mn の最安定吸着位置は , 
c(4x4)", # ともにダイマー欠損位置周辺(格子間サイト)で
あることがわかった. 最安定吸着位置でのスピン磁気モ
ーメントは, それぞれ 6.0, 5.0 µB/c(4!4)となり, 金属的な
バンド構造を持った. これは, ZB-MnAs (4.0µB/unit)のスピ
ン状態[7]とは異なっており, 表面特有の磁性状態と言え
る. また, Mnの孤立 d軌道は比較的低いエネルギー位置に
存在した. これにより, 格子間サイトでは Mn はドナーと

して振る舞っていると言える. 
 c(4x4)"表面のGa置換サイトモデルにおけるMnの安定
位置は, 3層目の Gaサイトではなく, 最表面の Ga-Asダイ
マーの Ga サイトであることがわかった. また, 最安定位
置は, 3 つ並んだ Ga-As ダイマーのうち, 中央のダイマー
の Ga サイトだった. c(4x4)# 表面の場合, 最安定位置は, 
As-Asダイマー直下の Gaサイトではなく, As-Asダイマー
間の領域に位置する Ga サイトだった. 最安定吸着位置で
のスピン磁気モーメントは, ", #ともに 4.0 µB/c(4!4)とな
り, 半導体的なバンド構造を示した. これは, 置換サイト
のMnが, 局在する3d軌道の電子を価電子として放出する
ことにより 3価になり, アクセプタとして振る舞っている
ことを示している.  
 単純吸着モデルと置換サイトモデルの表面エネルギー
を求めた. Mn 吸着 GaAs(001)-c(4!4)表面の状態相図を図
に示す. As-rich条件下では Ga置換の c(4!4)#表面が安定
となり, Ga-rich条件下では Ga置換の c(4!4)"表面が安定
となった. また, どの条件下においても, c(4x4)", #の単純
吸着モデルは安定にならないことがわかった. 
  

 
Fig. Mn吸着 GaAs(001)-c(4x4)表面の状態相図. Mn被覆量は 1/8原子層. 
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