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　The 　magnetic 　properties　of 　FeRh ］
一，Mx （M ＝Pt，　Ir，　Pd）

allQys 　wlth 　 Llo−type 　 and 　B2 −type 　 structures 　were

studied 　experimentally ，　and 　the 　phase 　diagrams 　in　 a

temperature −composition 　plane　were 　deterrnined，　With
increasing　 temperature ，　Llo−type 　 FeRh1 ＿xPtx 　 and 　B2 −

type　FeRhi −xlrx 　 undergo 　first−order 　 magnetic 　phase
transitions　 from 　 antiferromagnetic 　 to　 ferromagnetic
state 　 and 　from　 antiferromagnetic 　 to　 Curie　paramag −

netic 　 state ，　accompanied 　by　 small 　 changes 　in　the 　lat−

tice　 parameters ．　 The 　 same 　 types　 of　 trallsition　 are

also 　observed 　in　B2 −type 　FeRh 　alloys 　under 　high
pressures　and 　in　Llo−type　FeRhl −xPd 、　alioys ．　The 　mech −

anism 　of 　those　magnetic 　transitions　ls　explained 　quali−

tatively　in　terms 　of　the 　spin 伽 c加 ation 　and 　the 　mag −

neto −volume 　coupling ．

Key 　words ：　FeRh ，　 FeRh1 −xPtx （x ＝O〜1），　 FeRh 卜 xlrx

（x ＝0〜0．15＞，　 magnet 正c 　phase 　trans至tion，　盒rst −order

phase 　transltion，　second −order 　phase 　transition，　mag −

netization ，　 electrical　 resistivity，　 hyperfine　 field，　 SCR
theory

1． は じ め に

　遷移金属 合金 の 磁性 を主 に 担 う d 電子は 結晶内を 遍歴

し，あ る程度 の 幅 を持 った d バ ン ドを形成す る．こ の よ う

な遍歴電子系で は，d 電子間 に交換相互作用 が働 き d バ ン

ドが分極す る結果，強磁性や 反強磁性 な ど多様 な磁性 が 出

現す る。絶対零度 （基 底 状態 ）に お け る d電 子系 の 磁 性 は，

局所密度汎 関数近似 を 用 い た バ ン ド計算 に よ っ て 良 く記述

さ れる
］）．さ らに 有限温度 で は，熱励起 に よ っ て 時空間で 変

動す る ス ピ ン の 熱揺らぎが誘起 され る結果，キ ュ リー点 に

お け る 強磁性か ら常磁性 へ の 二 次相転移 や 磁化率 の キ ュ

リ
ー

ワ イ ス 則 な どが 引 き起 こ され る．こ の よ うな遷移金属

合金 の 有限温度の 磁性は，バ ン ド磁性 に ス ピ ン揺 ら ぎの 効

果を取 り入 れ た 理論 に よ っ て 記述 さ れ る が
2）・　3｝，有限温度

の 磁 性を 厳密 に 記 述 す る こ と は Fe や Co な ど の 単 純 な強

磁性体にっ い て で さ え 困難な 問題で あ る．

　遍歴電子系 の ス ピ ン 揺 らぎの 効果 に よ っ て，さ らに 複雑

な磁 気 相転移が 引き起 こ され る こ とが 知 られ て い る．そ の

代表 的 な物質が FeRh 合金
4｝・　5）

で あ る．　 FeRh 合金 は等 原 子

組成付近 で 体心 立 方晶 （bcc＞の B2 （CsCl＞型 規則構造 （F重g．

1（a｝）を と り， 低温 で は反 強磁 性 （以 下，AF と記す） を示

すが，温度 の 上昇 に 伴 っ て 強磁性 （以下，FM と記す）に
一

次相転移す る．こ の AF −FM 一
次相転移 に 伴 っ て 格子定数

が 等方的に 0．3％ 増大 す る．こ の 特異 な磁気相転移 に 関 し

て 実験 と理論 の 両側面から多 くの 研究が 成 さ れ て お り， そ

の 機構 に 関 して は ス ピ ン 揺 ら ぎ理 論 に 立脚 した モ デ ル に

よ っ て 定性的に 説明さ れ て い る
2）・6｝．

　最 近，我 々 は，FeRh 合金 の Rh を他 の 遷 移金属元素 で

置換す る と AF −FM 　一次相転移 の 他 に 反強磁性 か らキ ＝

リ
ー

常磁性 へ の
一

次相転移が起 こ る こ と を明 らか に し

た
7）’”14｝，こ の 特異な磁 気相転移は 上 記 の モ デ ル で は 記述 で

きな い もの で あ る．本稿で は，こ の よ うな特異 な磁気機能

を持 っ FeRhl−xMx 合金 （M ＝Pt，　Ir）の 磁性を実験 に よ り系

統的に調 べ ，そ の 機構を ス ピ ン 揺 ら ぎ理 論 の 枠内で 解析 し

た 結果 を述 べ る，

2． FeRh 、−xPtx 合金系

　等原子組成 B2 型 FeRh 規則合金を冷間圧延す る こ と に

よ っ て ，そ の
一

部 が体心 正方晶 （bct〕構造 に 変態す る こ と

が 明 らか に な っ t： 7）
’−9〕．こ の bct　FeRh 合金 は ，

　Fig．1（b）の

よ うな　Llo（CuAu ）型規則構造を持 っ 準安定構造 で ある，

Fig，1 を見て 分か る よ うに，　 bct　Ll。 型構造 は bccB2 型 構

造 を c 軸方向 に 引 き延 ば し た 構造で ある．bct　FeRh 合金

の 場合，軸比 c／a （格子定数 α と c の 比 ；bcc で は c／a ＝1）

は 1．18 で あ る．一方， FePt合金 で は Llo構造 （c≠a 　
＝・1．36｝

が 安定構造 で あ る た め，FeRh の Rh を Pt で 置換す れ ば

　　●

○
・・…

α1
イ

C

　 
』

→

　　　　　
←

7
→

（a ）　B2 （CsCI）type　　　　　　（b＞Llo （CuAu ）type

Fig．1　（a ＞B2　（CsCl）−type　bcc　structure 　and 　（b）
Llo （CuAu ）・type　 bct　 structure ．　 Open 　 and 　 solid

circles　indicate　Fe　and 　Rh 　atoms ，　respectively ，
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　　　　Phase 　diagram 　of　FeRh 且
一耳Ptx．

　 　 　 　 　 PM 　 represent

ferromagnetic ，　 and 　 paramagnetic 　phases，　 respec −

tively．　　The　broken　and 　solid 　lines　indicate
且rst −order 　and 　second −order 　phase 　transitiorls，
respect 三vely ．　 The 　solid 　and 　open 　circies 　rePresent

the 　ferromagnetic 　 Cllrie　temperature θプ and 　the

asymptotic （paramagnetic ＞Curie　temperature θ¢，
respectively ，　 The 　 open 　 triangles 　 represent 　 the

first−order 　transition　temperature 　To　between 　AF

and 　FM 　 states
，
　while 　the　solid 　triangles　represent

the 　firstつ rder 　transition 　temperature 　Tl　between

AF 　and 　PM 　staもes ．
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Fig．3　Ternperature 　dependence 　of （a）the　mag −

netizat 量on 　 at 　6　kOe 　and （b）the 　electrical 　 resist 孟v ．

ity　for　Llo−type　FeRho ．22po ．78 ．
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Fig。　4 　Temperature 　dependence　 of （a ）the　 mag −

netization 　at 　6　kOe 　 and （b）the 　 electrical 　resistiv −

ity　for　Llo−type 　FeRho ．3Po ．7．

Llo 構 造 が 安 定 化 さ れ る と 考 え，　 FeRhi−。Pt。 合 金

（0≦x ≦ 1＞を作製 し て 構造 と磁性 を 調 べ た nNg ）．

　 FeRh1 −xPt 。 合金 系 の 相図 を Fig．2 に 示す．0≦x ≦ O．1 の

組成域で は bcc　B2 型規則構造が安定相で あ り，　 AF −FM
一
次相転移点 T 。 は Pt 濃度 と と もに上昇 す る，一方，　o．2≦

x ≦ 1 の 組成域で は bct　Llo 型規則構造 が 安定構造 と な る．

Llo 相 に お い て も，　 O．72 くx く 0，81 の 組成域 で は温度 の 上

昇 に 伴 うAF −FM 一
次相転移 が 起 こ る．こ の 例 と して，

FeRho ．22PtG ．78 の 磁化と電気抵抗率 の 温度変化 を Fig．3 に

示す．相転移点 T 。 に お け る AF −FM 一次相転移 に 伴 っ て

電気抵抗率が 32％減少す る
10〕．こ の

一
次磁気相転移 は B2

型 FeRh の もの と類似 して い る が，　 LIG型 FeRhi−。PG 系

で は 相転移 に 伴 っ て 格子定数が異 方的に 変化 す る．す な わ

ち，正 方晶の 異方性 を反映 して，格子定数 α が O．09％ 減少

し， 格子定数c が 0．31％ 増大す る （x ・・O．75）
9）．こ の 結果，

単位胞体積 v と軸比 c／a はそ れ ぞ れ O．13％，O．40％ 増 加 す

る．

　さ らに 特異 な 磁気相転移 と して ，
O．3≦x 〈 0．72 の 組成 の

Llo 相 で は 温度 の 上昇 に 伴 っ て 反強磁性 か ら常磁性 （以

下，PM と記す ）へ の
一次相転移 が起 こ る，通常 の 反強磁

性体 は ネ
ー

ル 点 TN に お い て 常 磁 性 に 二 次相転移 す るが，

こ の 合金 系の AF −PM 相転移は
一

次相転移 で あ る，こ の 例

と して ，FeRh 。．3Pto ．7 の 磁化 （H ＝6kOe ）と電気抵抗 率の 温

度変化を Fig．4 に 示 す．　 AF−PM 一
次相転移点 T 、 に お い

て 磁化率 は 増大 し，電気抵抗率 は 不連続 に 7％ 減少 す
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1°1．ま た，こ の 相転移 に 伴 っ て 格子定数 α が 0．07％ 減少

し格子定数 c が 0，29％ 増大す る （x ＝O．7）
9）．こ の 結果，単

位胞体積 v と軸比 c／a は そ れ ぞ れ 0．15％，0，36％ 増加す

る．ち な み に，す べ て の 温 度域で 自発磁 化 は存在 しな い，

AF −PM 一
次相転移 点 Tl 以 下 に お け る反強磁性 的 磁 気 秩

序 の 存在 は，こ の 合金中 の Fe 原子 が 内部磁場を 持っ こ と

に よ っ て 示 され るη．T ＞ Tlの 温度域 で は磁化率の 逆数 が

キ ュ リ
ー

ワ イ ス 則 に従 い，そ の 常磁性 （外挿） キ ュ リー点

θa は 正 の 値を 持っ ．Fig．2 に 見 られ る よ うに，　 AF −PM 　
一

次相転移が 起 こ る組成ti　（x ＜ 0，72＞の 外挿キ ュリー
点 θ

、

（白丸）は，x ＞ 0．72 で現れ る FM 相の キ ュ リ
ー
点 の 延長線

上 に 位置 して い る．こ の こ とか ら，x ＜ O．72 の T ＞ Tl で 現

れ る PM 相 は，こ の 組 成 で 準安 定 に 存 在 す る FM 相 が常 磁

性 に な っ た キ ュ リ
ー
常磁 性相で あ る こ とが分 か る．

　以 上 に示 した Llo型 FeRhi−xPt 。 合金 の 磁気相転移 に よ

る磁化 の 変化を整理 す る と次の よ う に な る．波数 q で 空間

変動す る 磁 化 を 璃 とす る と，
’eCta　g　・・　O 成分 M 。 は

一
様磁

化 （FM 相の 磁気モ ーメ ン トに 比例）で あ り，波tWq・＝Q （Q

は AF 相 の 磁気構造 ベ ク トル ）成分 MQ は 交番磁化 （AF

相の 磁気モ ー
メ ン トに比例）で あ る．通常の 強磁性体 （反

強磁性体）で は M 。 （Mo ＞は 温度 と と も に単調減少 し て キ ュ

リー点 Tc （ネール 点 TN） で 連続的に 零 に な る，こ れ に対

して，AF −FM 一
次相転移を示 す 合金 で は，

　 Fig．5（a ）の よ

うな 温度変化を示 す．AF −FM 一次 相転移点 To に お い て

Mo は 不連続 に 零 に な り，　 Mo は不連続 に立 ち上 が る．一

方，AF −PM 一
次相転移 を示 す合金 で は，　 Fig．5（b）の よ う

に Mo は 全 温度域 で 零 で あ り，　 Mo は T ・＝T1 で 不連続 に 零

に な る．こ こ で ，ネール 温 度 TN は Tl よ り高温側 に 位置 し

て い る こ とは 明 らか で あ る が
，

こ の 合金系で は反強磁性か

ら常磁性 へ の 二 次相転移 は 起 きな い た め，TN を直接的 に

測定す る こ とは で きな い ．しか し，交番磁化 MQ が Fig．5

（b） の よ う に 温度変化す る た め に，T ＜ Tl の MQ を T ＞ Tl

に 外挿す る こ と に よ って TN を 見積 もる こ とが で きる．本

硯究で は，輪 に お お よ そ比例す る物理 量で あ る Fe の 内

部磁場 の 温度変化をメ ス バ ウ ア
ー
効果を用 い て 測定す る こ

とに よ っ て，TN の 値 を 間接 的 に求 め た
9｝．　 FeRho ．35Pto ．65 の

磁化 と 内部磁場 の 温度変化 を Fig．6 に示す．　 Fig．6（a ）の よ

うに ， AF −PM 一
次相転移点 Tl近傍 の 約 20　K の 温度域で

AF 相 と PM 相の 混相状態が存在す る． こ の 混相域の 中心

を相転移点 T1 と定義す る （T1＝430　K ）．内 部磁場 Hn
」 は理

想的に は T1 で 不連 続 に 零 に な るは ずで あ るが，実際 は 混

相状態 が存在す る た め に Fig．6（b）の よ うに混相温度域で

急峻に 減少して 零 に な る．AF 相 の 単相が 実現す る 温度域

（T く 420K ）の Hhf を高温側 に 外挿す る こ と に よ りネ ール

温 度 を求 め る と，TN ＝450　K と見 積 も られ る．っ ま り，　TN

は Tl よ り約 20 　K 高温側 に 位置す る，
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Fig．8　Magnetic　 phase 　diagram 　 of 　B2・type

FeRh1 −xlrx ．　The 　broken　 and 　 solid 　lines　represent

且rst −order 　and 　second −order 　phase　transitions，
repectively ．

　こ こ で， Fig．2 の T1を x ＞o．72 に外捜す る と，　 x ＝1

（FePtl に お い て T ［は 200　K 程度 に な る．ネ
ール 点 TN は

Tl よ り も 20　K 程度 高 温 側 に あ るの で，　FePt 合金 の TN は

220K と考 え られ る．っ ま り，　 L1 。 型 FePt 合金 に は TN ＝
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220K の 準安定 な反強磁 性状態 が 存在 す る こ とが 分 か る．

L1 。 型 FePt 合金 は大 きな一
軸磁気異方性を持 っ 強磁性体

で あ り，こ の 合金 に つ い て こ れ ま で に 多 くの 研究 が成 さ れ

て い るが ，
こ の 合金 に 準安定な反強磁性相 が存在す る こ と

を実験的に示 した の は こ れが初 め て で ある．

3．FeRhi −
。lr。 合金系

　次に Rh を Irで 置換 し た FeRhi −
xlrx 合金系

11）に っ い て

の 実験結果を 示す． こ の 合金系で は，x ≦ O．15の 組成域 で

bcc　B2 型規則構造 が得 られ，　 x ＞ 0．15 で は bcc 相中 に fcc

相が 析出す る．こ の 系 は bcc 相 に っ い て の み 調 べ た
ll ｝．

　B2 型 FeRh1−。
lrx合金 の 温度

一
磁化曲線を Fig．7 に ， 磁

気相図を Fig，8 に そ れ ぞれ示す．　 Rh を Irで置換する と，

AF −FM 一
次相転移点が 上 昇す る

一
方，キ ュ リ

ー
点が下降

し，x ＝O．15 の 組 成 で は反 強 磁 性 相 か ら直接 キ ュリー常磁

性相 に
一

次相転移す る よ うにな る，こ の AF −PM 一
次相転

移 は Ll 。 型 FeRh 且
一xPQ 合金 の もの （Fig．4）と良 く似て い

る．電気抵抗率も FeRh1−xPta 合金 の 場合と同様に，　 AF −

PM 一
次相転移 に伴 っ て 不連続に 減少す る

10｝．一
方，相転

移 に 伴 う格子定数 の 変化 は，
こ の 合 金 系 で は等方的 で あ

る．例え ば，FeRho ．s51ron5 で は AF −PM 相転移 に 伴 っ て 格

子定数が 0．10％ 増加す る．さ らに， こ の 合金 の ネール 点

TN を 内 部 磁 場 の 温 度 依 存 性 か ら 見 積 も っ た 結 果，

FeRho ．sslro ，15 （Tl＝600 　K ） で は TN＝630 　K で あ る こ とが

分 か っ た
12｝．つ ま り，Llo型 FeRh1−。Ptxの 場合 と同様 に ，

TN は Tl よ りわずか に 高温側 に位置 して い る．

　Fig．8 の B2 型 FeRh1 −。lrxの 磁気相図 は，横軸 （x ）の 正

負を反転 させ る と L1 。型 FeRhl−。Pt。
の 磁気椙図 と同 じ型

にな る こ とか ら，こ れ らの 合金系 の 相転移 の 機構 は同 じ も

の と考 え ら れ る．

4．FeRh 系合金 の 磁気相転移 の 機構

　以上 で 述 べ た二 っ の 合金系 の 他 に，本稿 で は割愛 した が

Llo 型 FeRh1 −。Pd。合金系
7x　13〕と 高圧下 の B2 型 FeRh 系

合金
9L　14 ｝

の 二 っ の 系 に お い て も温度 上 昇 に 伴 っ た AF −FM
一

次相転移 と AF −PM 一
次相転移が観測 され て い る．こ れ

ら四っ の 系の磁気相図は， 横軸 に組成 あ るい は圧力を取 る

とす べ て 同 じ型 に な る，ま た，こ れ らの 磁気相転移 に伴 う

格子パ ラ メ
ー

タ （単位胞体積 v，軸 比 c／α）の 変 化 は，立 方

晶の 二 つ の 系で は v の みが 増加す るが，正方晶 の 二 っ の 系

で は v と （r／a の 両方 が増大す る，そ も そ も ， 温度の 上 昇 に

伴う AF −FM 　一次相転移 は B2 型 FeRh 合金 や Mn3GaC15 ）

な ど ご く少数 の 合金系 で の み 観測 さ れ て い た 特異 な相転移

で あ り，さ らに 反強磁 性 か らキュリー常磁性へ の 一次相転

移 は他 に ほ とん ど例 が な い もの で ある．これ らの 特異 な磁

気相転移 は 同
一

の 機構 で 起 こ る と考 え られ る の で，以 下，

同
一

の モ デ ル で 解析 を試 み る，

　B2 型 FeRh 合金 の AF −FM 相転移 は，　 Moriya −Usami
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Fig．9　Schematic 　phase　diagram 　in　a 　1／Xo　vs ．
1／Xe 　plane．　 The 　th孟ck 　broken　and 　solid 　lines

indicate　first−order 　and 　second −order 　phase 　trans正一

tions，　respectively ．

に よ っ て 提唱 さ れ た モ デ ル に よ っ て 定性的 に 説明 さ れ

る
2）・　6），遍歴電子磁性 に ス ピ ン 揺 らぎの 効果を取 り入 れ た

SCR 埋論
2〕を用 い る と，強 磁性 と反 強磁性が エ ネ ル ギー的

に 拮抗 し て い る 系 の 磁気的臼由 エ ネ ル ギーFm は，一
様磁

化 M
。 と交番磁化 MQ に つ い て 次式 の よ うに 展開で き る．

隅 雌 一
歳端 ・ 穿瀦 ・

、1評 る

　　　　　　　　　＋ な嶇 ＋ 穿轟 端
一

蜘 H （1＞

こ こ で ，X 。，　XQ は そ れ ぞ れ一
様磁化率，交番磁化率，γ は 4

次の 展開係数で あ る．こ の モ デ ル を 用 い て 安定な磁気状態

を 計算す る と，温 度 の 上昇 に 伴 っ た AF −FM 一次相転移 の

他 に，強磁性か ら反強磁性へ の
一

次相転移や，反強磁性や

強 磁性か らフ ェ リ磁性 へ の 二 次相転移な ど，計4 種類の 磁

気相転移が 起 こ り得 る こ とが 示 され る．た だ し，こ の モ デ

ル の 基 に な っ て い る SCR 理 論 は 弱 い 強磁 性体 や反強磁 性

体 の 理 論で あ る た め
，

こ の モ デ ル を 通常の 遷移金属磁性体

に 適用す る 場合，定量的な 議論をす る こ と は むずか しい．

しか し，こ の モ デ ル で 予想 さ れ る 4 種類の 磁気相転移を 示

す 遷移金属合金が 実際 に 存在 して い る こ と が ，こ の 現象論

的 モ デ ル の 妥当性を示す根拠 に な っ て い る．

　と こ ろが ， こ の モ ヂル で は反強磁性 か らキ ュリー常磁性

へ の
一

次相転移を説明す る こ と は で きな い．また，磁気相

転移 に 伴 う格子定数 の 変化 を 説 明 す る こ と もで きな い ．後

者の 不
・一致 は，こ の モ デ ル が 磁気的自由エ ネ ル ギ ーの み を

用 い て い る だ けで ，磁化 と結晶格子の 結合を 考慮 して い な

い こ と に 起因 して い る．こ の た め，磁気体積結合を 導入 し

た モ デ ル が 考え られ た
9）．

　磁気体積結合 エ ネ ル lt
’
　
一

　Fmv は，磁化 の 波数 σ 成分 Mg

を用 い て 次 の よ うに 表 され る．
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… 隠∵識 ＿ ．
　 　 　 　 　 　 　 e　　　　　　　　　 q

こ こ で ，Dq，　Dg は結合係数で あ る，ま た，　 tO．　nyは そ れ ぞ れ

磁化の 発現 に伴 う単位胞 体積 V と軸 比 （）／α の 変化 で あ り，

歪 み テ ン ソ ル e。。 砺 ， e。、 を 用 い て 次 の よ う に 表 され る．

　 　 　 　 △v

　　ω ≡

　　
＝ exx十ew 十 eff。r　　　　　　　　　　 （3a）

　　 ＿△（（r／a ）
　　　　　　　

＝＝effZ− exx 　　　　　　　　　　　　　　　　　（3b）　 　 η
＝

　　　　 （c／a）

式 （21 の 立方晶の 磁気体積結合 エ ネ ル ギ ーは Moriyai6〕に

よ っ て 考出さ れ た表式で あ り，自発体積磁歪 を 引き起 こす

もの で あ る．こ れ を正方晶に拡張 す る と，磁化 と体積 の 結

合項 の 他 に 磁化 と軸比 c／a の 結合項 が現 れ る．

　一方， 弾性エ ネ ル ギー
現 は ， 体積弾姓率 β と弾性率 テ

ン ソ ル 傷 を用い て 次 の よ うに 表 され る．

　　　　　B 　2
　　　　　　　　 （立方晶）
　　　　　百

ω

Fel＝

等幽 ・鏡 宅規 ＋ c13（e・x ＋ e
，，）eg9

　　　　　　　　　　 十 c12exxevy （正 方 晶）　　　 （4）

こ こ で ，歪 み テ ン ソ ル の 非対角成分 は対称性 か ら零 に な

る．

　以上 の 磁気的自由 エ ネ ル ギーFm，磁気体積結合 エ ネ ル

ギ ー
　Fmv，お よ び弾性 エ ネ ル ギ ーF 。1 の 和 と し て 全 自由エ

ネ ル ギ ーを定義 す る．こ の 全自由エ ネ ル ギーか ら安定 な磁

気状態 を計算 し，1／x 。
− 1／〉，平面上 に 相図を描 くと Fig．9

の よ うに な る．こ こ で ，1／X 。
− 1／XQ 平面 と は 文字 ど お り横

軸 に 1／Xo，縦軸 に 1／XQ を と っ た平 面 で あ り，温 度 7「で 実

現す る磁気状態 は，相図上 の 点 （1／X 。（T＞，1／XQ（T））に お け

る安定 相 で あ る．な お ， こ の 相図 に 関 して は立 方晶 の 場合

も正方晶の 場合 も同 じ型 に な る．こ こ で ，相図中に は PM1

と PM2 の 2 種類 の 常磁性相 が あ る．　 PMI は FM 相 が T

＞ Tc で 常磁性に な っ た状態 （キ ュリー常磁性）で あ る．一

方，PM2 は AF 相 が T ＞ TN で 鴬磁性 に な っ た状態 で あ

る．PMI も PM2 も磁気 モ ー
メ ン トが熱揺 らぎ に よ っ て 無

秩序 に な っ た 常磁性体 で あ る が，両 者 の ス ピ ン 揺ら ぎ Sq

（熱揺 らぎに よ っ て 空間的 に波数 g で 変動す る ス ピ ン ）の

特性は異 な る．つ ま り ， PM1 相で は Sgは 波数空間の q ＝・O

付近 に 局在 して い るが，PM2 相 で は Sa は q＝O 付近 に 局

在 して い る
2〕．

　Fig．　9 を用 い て
， 温度の 上昇に伴 っ て ど の よ うな相転移

が 起 こ る か を考 え る，通常 の 強磁性体 で は，1／X。（T）は

Fig，10（a ）の よ うに 温 度 と と もに 単調 に 増加 し T ＝Tc に お

い て 零 を横切 る．ま た，1／XQ（T）は 全 温度域で 正 の 大 き な

値 を持 つ ．こ の 結果，1／Xe− 1／XQ 平面上の 点 （1／XG（T＞，1／

XQ（T 》〉は ， 温 度 の 上 昇 に 伴って Fig．10（c ｝の 実線  の よ う

日本応用磁 気学会誌 　Vol．21，　No．3，1997
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Fig，10　Temperature　 dependence　of （a）1／Xo　for

usual 　ferromagnet　and 　（b）　1／Xo 　for　usual 　anti −

ferrolnagnet．（c）The 　lines　n 雛mbered 　from　l　to　4

are 　 temperature 　 variation 　 of （1／Xo，1／Xo）： line　 1，
usua 亙　 ferrornagnet；　line　 2，　 usual 　 antiferro −

magnet ；line　3，　Tc ＞ TN ＞0；line　4，　TN ＞ Tc＞ 0．

な 軌跡を た ど る．一方，通常 の 反強磁性体で は，1／x 。｛T ）は

全 温度域で 正 の 大 き な値 を と り，1／XQ（T）は Fig．10（b）の

よ うに 温 度と と も に 単調 に 増加 し T ＝TN に お い て 零 を横

切る，こ の 結果，1f
’
Xo
− 1／XQ 平面上 の 点 （1／Xo（T ＞，1／XQ（T））

は，温度の 上 昇 に 伴 っ て Fig．10（c）の 実線  の よ うな軌跡

を た ど る，こ れ に 対 して ，強磁性 と 反強磁性が エ ネ ル ギ ー

的 に 拮抗す る 系で は，（1／Xo（T），1／Xo（T））が それ ぞ れ Fig．

正0（a ），（b＞の よ うな温度変化を示す． こ の 結果， Tc ＞ TN

（＞ 0）の 場合，点 （lfXo（T），1／XQ〈T ）） は温度上昇 に 伴 っ て

Fig．10（c）の 実線  の よ うに 原点 の 上 側 を通 る．一
方，　 TN

＞ Tc（＞ 0）の 場合，点 （1／X 。（T），1／XQ（T））は温 度上昇 に伴 っ

て Fig．10（c）の 実線  の よ うに 原点 の 下側 を通 る。

　以一ヒの よ うに， Tc と TN の 値が分か れ ば，点 （1／Xo（T ），

1／XQ（T＞）が温 度上 昇 に 伴 っ て Fig．9 の 相図上で 描 く軌跡

が 予 想 で き る．Lle 型 FeRhl ．。Pt。 合金 の Tc と TN の 実験

値 を も とに，点 （1／Xo（T），1／XQ（T））の 温 度変化 を見積 も っ

た もの が Fig．9 の 実線  〜  で ある，　 x く o．72 の 合金 （実

線  ，  ） は，低温 で は AF 相 で あ る が，温 度上昇 に 伴 っ

て キ ュリー常磁性 （PM1 相）に
一

次相転移す る，一方，　x ＝

0、72 〜0．81 （実線  ）の 合金 は，低 温 で AF 相 で あ り，温度

上昇 に 伴 っ て FM 相 に
一

次相転移 し， さ ら に キ ュ リー
点

日本応用磁気学会誌　Vol．21，　No．3，1997

Tc で キ ュ リ
ー
常磁性 に二 次相転移す る．　 x ＝・O．81−・1 の 合

金 （実線  ）は，低温で FM 相で あ り，　 Tc で キ ュ リー常磁

性 に 二 次相転移す る．B2 型 FeRhi −
。lr。 合金系 に 関 して

も，全 く同様 に磁気相図 （Fig．8）を 説明す る こ とが で き

る
11 ｝．さ らに こ の モ デ ル を用 い る と，磁気相転移 に伴 っ て

立 方晶系で は体積増 加 の み が，ま た正 方晶系で は体積増加

と軸比 c／a の 増加が 起 こ る こ とが 示 され る
9）．な お ，

こ の モ

デ ル で 考慮 しな か っ た 磁気異方性エ ネル ギー
や磁歪の 効果

は，相転移の 性質に は ほ とん ど影響を与 え な い
9 ），

　以 上 の よ う に，Moriya −Usami の 磁気的自由エ ネル ギ ー

（Fm）に 磁化 と結晶格子 の 結合 （Fmv ＋F 、1）を導入す る こ と に

よ っ て ， AF −FM 一次相転移 の 他 に AF −PM 一
次相転移が

起 こ りうる こ とが 定性的 に 示 され る．こ れ らの 相転移の 機

構 に っ い て 簡単 に 述 べ る と次 の よ う に な る．AF −FM 一
次

相転移 は，主 に ス ピ ン の 熱揺 らぎの 効果 に よ っ て 有限温度

で AF 相 と FM 相 の Fm の 大小が 逆転す る こ とに よ っ て 引

き起 こ さ れ る もの で あ る．こ れ に 対 して，AF −PM 一
次相

転移 は 塩 の み で は起 き え な い もの で あ る が，TN の ご く近

傍 に お い て （Fmv＋F 。D が支配的 に な っ た と きに 引き起 こ さ

れ る もの で あ る．つ ま り， T。 や TN よ り あ る程度低 い 温度

で は Fm は （Fmv ＋F。t）よ り も遥かに 大きい が，　Tc 以上 で TN

よ りわず か に （〜10K ）低い 温度で は （Fmv＋F，t）の 方が 支配

的に な り，
こ れ に よ っ て 反 強磁 性相 と キュリー

常磁性相 の

自由エ ネ ル ギー
が 逆転 して

一
次相転移が 起 こ る，

　 な お，本稿 で は 割愛 した が，本研究 で は B2 型 お よ び

Llo 型 FeRhi −xPd ．合金 に つ い て 第一原 理 に 基 づ い た バ ン

ド計算を行 っ て お り，絶対零度 にお け る FM 相 と AF 相 の

安定性 に 関 して 実 験 と良 く
一

致 した 結果 が 示 さ れ て い

る
玉η．ま た，磁気相転移 に 伴 っ て 起 こ る 30％ 以 上 に 達す る

電気抵抗率変化 は，反強磁性的磁気構造 の ブ リル ア ン ・

ゾーン 境界 に よ っ て 伝導電子 の フ ェル ミ面 が変形する効果

で ほぼ説明さ れ る
］O），

5．ま　 と　 め

　以上，B2 型お よ び Ll 。 型構造を持っ FeRh 系合金 に お

い て 観測 され た温度上昇 に 伴 う反強磁性 か ら強磁性へ の
一

次相転移 と反 強磁性か らキ ュリー常磁性へ の
一

次相転移 に

つ い て 述 べ た．反強磁性
一
強磁性

一
次相転移 は 主 に 遍歴電

子系の ス ピ ン揺 らぎの 効果 に よ って 引き起 こ さ れ る の に 対

して ，反強磁性
一
常磁性

一
次相転移 は ス ピ ン 揺 ら ぎ と磁気

体積結合の 効果 に よ っ て 起 こ る と考 え られ る．
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