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要 ヒ＝ー目

17Tまでの任意の磁場および任意の温度で、熱電能の連続測定が可能な装置を開発した。この装

置を用い、スピンゆらぎの発達した交換増強電子系で、あるYC02、その置換系Y(C01-xAlx)2およびTmC02

について、熱電能および電気抵抗の輸送特性を低温および強磁場中で測定し、スピンのゆらぎ、内

部有効磁場、局在4fモーメントおよび電子状態密度が輸送特性および磁気秩序形成とどのように関

係しているかを検討した。その結果、スピンのゆらぎ系の輸送特性が電子状態および磁気的な相互

作用などとの関連で解釈することができた。

研究の目的

金属の電気抵抗は、金属、絶縁体、半導体、近藤系物質あるいは超伝導体等の物質の種類を決定

するような基本的物性の一つであるが、近藤系物質等を除き電気抵抗測定は試料の良否の確認など

に利用されることが多く、物性研究のための本格的な手段とされることは意外と少ない。しかし、

電気抵抗および熱電能等の輸送特性は不純物、格子欠陥および結晶構造に敏感であることはもとよ

り、フェルミ面の形状および伝導電子と格子および磁気モーメントとの相互作用にも非常に敏感で、

これらを解明するには重要な物理量の一つである。また、磁場は磁気モーメントにゼーマンエネル

ギーを与え、磁気モーメントの配列やフェルミ準位近傍の状態密度等を変化させるので、磁場中で

の輸送特性の測定は関連する相互作用を検知するのに重要な手段となる。磁場中における電気抵抗

は、これまでにいろいろな物質について測定がなされている。これに対し、熱電能の磁場中測定は

あまりなされていないのが現状である。これは、簡便で精度の高い磁場中熱電能測定装置が開発さ

れていないことが大きな理由である。

そこで本研究の基盤整備的作業として、輸送特性の物質研究上での有用さを確保するため、 17T
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まで、の磁場中で、熱電能測定が可能な装置の開発を行った。これにより、磁場中の輸送特性として電

気抵抗だけでなく熱電能測定が可能となり、フェルミ準位における電子状態密度に関する多くの情

報を得ることができるようになった。

以上の条件整備を行い、本研究は、 Co・3d電子が磁気モーメントを持つ寸前の状態にある化合物、

Y(Co1-xAlx)2およびTmC02について電気抵抗および熱電能等の輸送特性を低温および強磁場中で測

定することにより、電子スピンのゆらぎ、内部有効磁場、局在4／モーメントおよび電子状態密度が

輸送特性および磁気秩序形成とどのような関連を持っているかを明らかにする目的で、行ったもので

ある。

2 スピンのゆらぎ系RC,02化合物

本研究の対象とした希土類RとコバルトCoの化合物広：02系は、立方品ラーベス相の結晶構造をも

ちCoの磁気状態が希土類金属Rによって変わることが知られている。磁性を示す化合物は、 3d電子

と4／電子のスピンースピン相互作用により、Rが軽希土類金属の場合は希土類の局在モーメントとCo

のモーメントが平行にそろう強磁性、 Rが重希土類のときは局在モーメントとCoのモーメントが反

平行になるフェリ磁性を示す。本研究で対象とした化合物は、 YC02、その置換系Y(Co1-xAlx)2およ

び~TmC02で、ある。 YC02は交換増強されたパウリ常磁性体で、約70Tの強磁場で常磁性から強磁性へ

の遍歴電子メタ磁性転移を示す、 YC02のCoを非磁性のAlに置換した系Y(Co1-xAlx)zは、 Al濃度xの

増加とともに常磁性から強磁性に転移するメタ磁性臨界磁場が減少し、あるAl濃度以上で強磁性に

なることが知られているが、そのメカニズムはまだよくわかっていない。一方TmC02は、 Tmの4/

局在モーメントは長距離磁気秩序を持つがCo・3d電子は磁気モーメントを持たない系である。これは、

Co副格子にはたらく局在4／モーメントによる分子場がCoを磁気配列させる磁場よりも小さくなって

いるためである。

このYC02、常磁性Y(Co1-xAlx)z系およびTmC02はいずれもCoが磁気モーメントをもっ直前の状

態にあり3d電子スピンはゆらいでいる状態にある。特にTmC02で、は、 Tmの4／局在モーメントが磁

気的にオーダーした強磁性状態では、 Co・3d副格子に大きな分子場がはたらき、 Coの電子スピンは

非常に不安定な状態にあることが予想される。

3 強磁場中熱電能測定装置の開発

本研究を行う上で、不可欠で、あった17Tまでの磁場中で、熱電能の連続測定可能な装置の開発を行っ

た。この装置の特徴として、以下の3点があげられる。

1. 「シーソーヒーティング」法と名付けた独自の試料加熱法を考案し採用した。

2.試料の両端の温度差を決定するには、熱電能の磁場および温度依存が単純なクロメルーコンス

タンタン熱電対を用いた。

3.参照物質としてはクロメル線を採用し、その熱電能の磁場効果を磁場および温度の単一関数と

して表した。

本装置で採用した「シーソーヒーティング」法は、試料の両端を交互に加熱し温度勾配を逆転さ

せ起電力を測定する方法である。これにより、熱起電力以外の余分な起電力を相殺することができ、

精度の高い簡便な熱電能測定を可能にした。また、この方法はいつでもいずれか一方のヒーターが

ONの状態にあるため、試料中央部の温度はほぼ一定であり熱的な安定性に優れた方法である。さら
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に、試料の大きさや形状にあわせてヒータ出力の大きさおよび時間を謂整することによりどのよう

な試料に対しても柔軟iこ対応できる社様になっている。試料の逼度差損lj定に用いるクロメノレーコン

スタンタン熱電対は、相対熱竃能の磁場効果がほとんど無視できるほど小さい。そのため磁場中の

温裏差損lj定に最適な熱電対として採用した。また、参黒物質として採用したクロメル線の絶対熱電

能の磁場効果を準要および磁場の単一関教化することにより、任意の磁場および逼度における連続

測定が可能となった。

4 パウリ常磁性体YC02の熱電能および電気抵抗の磁場およびAl置換効果

交換増強されたパウリ常磁性体YC02およびCoをAlに置換した系Y(C01-xAlxMこついて、電気抵抗

率および熱電能の測定を、 2Kから300Kの温度範圏、 15Tまでの磁場中で行い以下の結果を得た。

1. YC02の電気抵扶率は抵温の広い領域で、零磁場および磁場中で ρ 一 ρ。＝AT2~こよくフィットし、

低温領域ではスピンのゆらぎの散乱による抵抗が支配的であることを示している。 YC02は、

Kadowaki-W oodsの関孫式A～γ2が成り立つことが知られているが、 Alを置換した系では、少

なくともxミxc(=0.03）で、散乱メカニズムが変化し、 A～γ2が成立しない。

2.低湿におけるYC02のマグネトレジスタンスは正で、磁場に対してほぼ直線的に増加している。

理論では、スピンゆらぎ系では外部磁場によってゆらぎが抑えられ散乱が減少するため負のマ

グネトレジスタンスが予想されているが、実験結果はそれと一致しない。これは、外部磁場に

よりフェルミ準位における状態密裏が上昇しスピンのゆらぎの相関が大きくなるため、スピン

による電子散乱強度が大きくなることが原国として考えられる。

3. Y(Co1-xAlx)z系のマグネトレジスタンスは、 xの増加とともに小さくなり Xeで、負の極小となった

後、 xの増加とともに増加する。このXe近傍で、の振舞いは、 Co・3d電子状態に関連したものであ

ることが予想される。

4. Y(Co1-xAlx)zの熱電能の湿度依存は高渥側で、特徴的なミニアムを示す。高温測のミニマムの温

度Tminは、 Al濃度x=0.07まで、はxの増加とともに抵湿袈ljにシフトする。この振舞いは、 CoのAl

置換によりフェルミ準位近傍にある3d電子状態密度のピーク幅が減少し、それに伴いフェルミ

準位における状態密度が大きくなっていることを示している。

5. YC02の熱電能の温度依存で、低温傑にも現れる特徴的なミニマムは、純良な試料ほど大きく RRR

が小さくなるに伴い僅が小さくなっている。また、 Al置換によっても低温側ミニマムの大きさ

は小さくなり、低温袈ljのミニマムは不純物に敏感である。磁場を加えることによっても、低温

側ミニマムは小さくなっている。これは、外部磁場によりスピンのゆらぎが小さくなることに

関係していると考えられる。不純物効果が大きく議場効果があることから、低温備のミニマム

は磁気的な原菌で生じるドラッグ効果（パラマグノンドラッグ）である可詑性が大きい。

5 強磁性体TmC02の熱電能および電気抵抗の磁場効果

強磁性体TmC02について、磁場中の電気抵抗率、熱電能測定、交流帯磁率および磁化測定を行っ

た。以下に結果を整理して示す。

1. TmC02のマグネトレジスタンスは、弱い磁場領域ではHに対してほぼ亘続的に増加し、磁場が

強くなるとHの2乗に比例して小さくなっている。これから、 TmC02のマグネトレジスタンス

は少なくとも 2つの磁場依存が異なる効果が重畳していると考えることができる。
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2. TmC02の電気抵抗に対する寄与を考意すると、毒気抵抗の磁場による変化J,oは以下の式で与

えられる。

4ρ＝ρ伺 η－ρ（0，η＝LIρst-LIρspd・ 

ここで、 LIPstはスピンのゆらぎによる電気抵抗、 AρspdはTmの4／モーメントのディスオーダー

による電気抵抗を表す。キュヲ一点直上では、弱い磁場でも4／モーメントの向きが揃いρspdが小

さくなると予懇されるが、実験結果はキュヲ一点およびキュリ一点重上の温度領域でも正のマ

グネトレジスタンスを示している。これから、正のマグネトレジスタンスは Pstからの寄与であ

ると結論できる。

3. スピンのゆらぎ、tこよる電気抵抗ρsfの磁場による変化4ρ

下のように表すことがで、きる。

Aρsf=ABeff’ Beff=nM-B. 

BeffはCoにはたらく内部有効磁場、AおよびBはそれぞれTmの磁化および、外部磁束密変を表す。

がま分子場係数である。一方、 Tmの局在モーメントによる電気抵抗の減少は磁化Mに関孫する

として .::ipspd=-CMのようになり、 AρはAρ＝ABett一CM2のように表される

4. TmC02のマグネトレジスタンスの振舞いは、磁化Aιax=Ms÷Aどがある値をとるときピークと

なることを仮定すると説明できる。ここで、 Msは磁化測定で測定される静的な磁化で、 Mtは

伝導電子が感じる空間および時間的にゆらいでいる磁化を表す。電気抵抗における伝導電子の

緩和時間は10-10-10-14秒と非常に短いため、静的磁化測定では観測されない磁北でも、伝導電

子には静的磁化と同様に散乱に寄与するとしたo Mtを仮定することにより、 (1）マグネトレ
ジスタンスがピークをとるときの磁場呉羽Xと温度 T/J~Hmaxa T 3/2の関係にあること、（2）磁場

を加えていないときの常磁性領域のえ近傍で竃気抵抗が大きくなること、が説明できる。

5. TmC02の熱電能の高温側のミニマムは、YC02と同様に電子状慧密度のピークのフェルミ準位か

らの距離を反映したものである。一方、低温艇のミニマムもYC02の器温側がミニマムの原理と

同じものであると推察できるが、YC02に比べてミニマムの絶対値が大きくなっている。これは、

局在4／モーメントと3dモーメントの相互作用で、Co・3dモーメントのゆらぎが大きくなっており

それによる散乱が大きくなっているためであると考えられる。また、 TmC02でオま低温側ミニマ

ムは大きな磁場効果を示す。これらの結果は、低温側のミニアムが伝導電子のスどンに関係す

る散乱が原因であることを示唆している。

6 まとめ

本研究を総括すると、強磁場領域熱電能測定装置の開発により、これまで摂lj定が国難で、あった強

磁場中の熱竃能測定が、任意の磁場および温度で可能になり物性解明のための新たな研究手設が確

保できた。この強磁場中の熱電能測定は、物性解明のための情報の飛躍的な増大をもたらし、物性

研究の進震に貢献するものである。本研究では、この強磁場中の熱霊能を電気抵抗と関連づけて解

釈することにより、対象化合物であるスピンゆらぎ系の輸送特性を電子状態および相互作用等との

関連において物性的に解明することをができた。特に、時間的に変動する揺動磁化が応答時間の極

めて短い電子散乱に大きな役割を果たしていることを、定量的に確認できたことは大きな成果であ

る。
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