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反強磁性体の 物性 と応用の 接点

Close　Relationship　between 　the　Physical　Properties　and 　Practical　Applications　of
Antiferromagnets

深道和明　　東北 大 学大 学院工 学研究科

K ．Fukamichi ，　Graduate 　SchQol 　of　Engineering ，　Tohoku 　University

　 The 　 N6el　 temperature ，　 spin 　structure ，　 magrletic

domain，　 exchange 　str 呈ction ，　linear　magnetostrictiQn ，
exchange 　 anisotropy ，　and 　elastic　and 　electrical　 proP 曽

erties 　of 　antiferromagnets 　are 　discussed　from　the　view −

Point 　of 　the呈r　practical 　use 　in　spin 　 valves ．

　 First，　the　concentration 　dependence 　of　the　N6el　tem −

perature 　of　Mn −and 　Cr−systems 　ls　reviewed ，　 Next ，　the
spin 　structures 　 of　Mn −lr　and 　Mn −Pt　alloys 　are 　pre −

sented 　as　representative 　exanlples ．　Then ，　the　magnetic
domains 　modulated 　by　twins　in　a　NiO 　single 　crystal 　are

compared 　 with 　the　huge 　domairls　irl　 a　pure 　Cr　single

crystal ．　 The △E 　 effect 　is　 explained 　 in　 terms　 of 　the

linear　 magnetostriction ，　 and 　the　 relation 　between 　the

spin 　configuration 　and 　the　exchange 　an 童sotropy 　is　d三s−

cussed ．　Furthermore ，　the　effect　of　pressure　on 　the　N6el

temperature 　is　correlated 　 with 　the　spin 　structure 　and

with 　the　spoRtaneous 　magnetostrlction ．　 Finally，　the
electrical　and 　magnetic 　properties　of　antiferromagnets

are 　discussed，　 ta垂dng 　into　account 　the玉r　electronic

structure 　and 　stoichiometric 　composition ．
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tion，△E 　 effect，　 linear　 magnetostriction ，　 exchange
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1．代表的な反 強磁性合金 ・化 合物 の特徴

　実用的観点か ら，当然 の こ となが ら GMR ス ピ ン バ ル ブ

用 の 反強磁性体の ネー
ル 温度 は，室温 よ りもか な り高い こ

とが 必 要で あ る．した が っ て ，低 い ネール 温度 を 示す 系を

除 けば，反強磁性体 に な る の は Mn 系，　Cr 系基 お よ び 酸化

物系で あ る．遍 歴 電子系の 反強磁性体 は磁気的相互 作用に

よ っ て ，エ ネル ギー
ギ ャ ッ プ が ち ょ う ど フ ェ ル ミ準位に 形

成 さ れ る ギ ャ ッ プ 型，そ れ が 形成 さ れ な い ギ ャ ッ プ レ ス 型

の 2 種類に 分類され る，一
方 ， 局在電子系反 強磁性体 と し

て 酸化物化合物や あ る 種の Mn お よ び Cr 化合物が 知 られ

て い る．ただ し，従来，局在電子系 とみ な され て い た 化合

物 の 多 くが ，遍歴性を 示す こ と が しだ い に 明 らか に な っ て

き て い る の で 分類 に は 注 意 を要す る．

　（A ） Mn 系合金 お よ び化合物 の ネール温 度 と

　　　 ス ピ ン構造

　Fig．1 に 代表的 な Mn 系合金の ネール 温度の 組成依存性

を示す
3｝一’6）．こ れ らの 合金系の

一
般的な 性質 と して

，
Mn 高

濃度 の 組成範囲で は ネール 温度 と マ ル テ ン サ イ ト変態 （拡

散を伴 わ な い 格子変態）温度が 近接 して い るの で ，室 温 で

大 き な変態 歪 が 誘起 さ れ る．また，磁気秩序 が 発生する と，

は じ め に

　以 前，著者ら は強磁性体の 残留磁化 に よ る障害を避 け る

た め に Cr 基合金の 大 きな 自発体積磁歪 に 着 目して 反強磁

性 イ ン バ ー合 金
1）・2｝

を開 発 したが，長 い 間，反 強 磁性 体 は実

用上 ほ と ん ど 注目され て い な か っ た ．しか しな が ら，酸化

物高温超伝導体の 出現 に よ り，反強磁性桐互 作用の 重要性

が 認 識 され，さ らに，最近，GMR の 応用 が具体性 を帯 び る

に っ れ，反強磁性体 の 物性 は 応用 上 脚光 を 浴 び る よ う に

なって きた．

　多彩 な反強磁性体 の 物性を限 られ た 紙面で 網羅す る こ と

は 不可能で あ る．本稿で は ス ピ ン バ ル ブ に 関連 す るネール

温 度，ス ピ ン 構 造，磁区，磁歪，弾 性，交換異 方性，電気

抵抗特性な どを 概観す る，また ，こ れ らの 物性 と密 接 に 関

連す る ネ
ール 温度 の 圧力効果や 自発的 な歪 （交換歪，自発

体積磁歪 ）， さ らに 化学量論組成 か らの ず れ と物性変化 に

関 して も議論す る．
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Fig．　l　Concentration　dependence 　of 　the　N6el　tem −

perature 　for　various 　Mn −X 　systems ．3）
−6｝
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Fig．3　Therma 王expansion 　curve 　of　the　a−axis 　of

a　MnPt 　tetragonal　alloy ．8）・gl

程度 の 差 こ そ あ れ ， 自発的 な 歪 が 生 じ る た め に，ほ とん ど

の 反強磁性体 に お い て 磁気変態 と関連 して 歪 が 誘起 され

る．

　 Mn −Pt 系 で 代 表 的 な 化 合 物 に Mn3Pt と MnPt が あ る．

Mn3Pt に は規則相 と不規則相 が あ り，図中，　 Pt（o）と Pt（d）

で 示 さ れ る よ うに 前者 の 方 が ネール 温 度が 高 い ．MnPt は

CsCl型 か ら正方晶 AuCu 　I 型 ヘ マ ル テ ン サ イ ト変態す

る
41．他の 多 くの 1 ：1 の 化合物 も同様 の 変態 を示す，Fig．2

お よ び 3 に Mn3Pt と MnPt の 熱膨張曲線を 示す
71〜9〕．

Mn3Pt で は温度の 低下に伴い ネール 温度 TN 以下 で格子振

動 に よ る寄与 よ りも緩 や か な変化 を示 し，温度 に ほ とん ど

依存 しな くな る が，さ らに低 温 側 で ス ピ ン 構 造 の 変化 に 伴

う変化が あ り，そ の 温度以下 で 著 し い 収縮 が 生 じ る．

MnPt で は ネー
ル 温度以下で マ ル テ ン サ イ ト変態 と関連 す

る α 軸の 大 きな 収縮変化が 見 られ る （c 軸 は ほ とん ど温度

に 依 存 しな い ），こ の よ う な熱膨張の 異常 は 交換 歪 ま た は

自発体積磁歪 と呼 ば れ る，ネール 温度以 下 の 大 きな 歪 は

MuAu や MnPd な ど マ ル テ ン サ イ ト変態を示す化合物 に

お い て も観測 さ れ る，Mn −−lr系は他の γ
一Mn 相 と異 な り，

不 規 則 相 の ネ
ー

ル 温度 は Ir（d）で 示 す よ うに Ir添 加 量 と と

もに 上 昇 し，ま た，規 則 相 の ネール 温度 は Ir（o ）で 示す よ う
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Fig．5　Magnetic 　 phase 　 diagram 　 of　 the　 Mn −Pt
alloy 　 system 　 and 　the　 spin 　 structures 　 in　 the

vlcinity 　of　the　equiatomic 　concentration 　range ．4｝

　　　　 M ・
−R 「　　 ！丶

  i∴
闘 …

に lr（d）よ りも高い
5 ｝．

　 ス ピ ン バ ル ブ にお け る交換結合の 議論 に おい て ス ピ ン 構

造 が 重要 で あ る の で ，Fig．4 に 代表的な ス ピ ン 構造 を 示

す 4♪．5〕．左 側 の 構造 は Mn −lr不 規 則相 に 見 られ る 構造 で あ

る．申間の D お よび 右の F は MnsPt 規則相 の 低温 お よ び

高温相 の 構造で あ る．図 に 示 さ れ る と お り，高温相 の Mn

の 一部 は モ ーメ ン トを持 た な い ，Fig．5 に Mn −Pt 系合金

の 磁気状態図 と 中心組成付近 の ス ピ ン 構造 を 示す
4）．

Mn3Pt 付近 に お い て，　 Fig．4 に 示 した D 型 と F 型の ス ピ

ン 構造 の 関 係 が 組成 に 依存 して 変化 して い る こ と が わ か

る．ま た，MnPt 付近 で は わ ず か の 組成変化 で，ス ピ ン 構

造 が著 し く変 化 す る こ とを示 して い る．後述す る よ うに ス

ピ ン 構造 はス ピ ン バ ル ブ構成膜 で 重要 で ある の で，組成制

御 は大切 で あ る．Mn −Rh 合金 の 状態 図 は Mn −Pt 系 と全

く同様 で あ るが，MnsRh の ス ピ ン 構造 は D 型 の み で あ

る
1°1．な お，Mn −Fe 合金系 は組成 に 依存 して 種 々 物性 が変

化 し，50％ 付近 で ネール 温 度 が 最 も高くな り，ノ ン コ リニ

ァ
ーな 〈111＞型 の ス ピ ン 構造 を持 っ

3）．

　（B ） Cr 系合金 の ネ
ー

ル 温 度 と ス ピ ン構造

　純 Cr は 磁 気 モ ーメ ン トの 大 き さが場所の 関数 と して 正
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弦波的 に変調 し た ス ピ ン 密度 波 （Spin　Density　Wave ，

SDWI を 持 っ 典型的 な 遍歴電子 型 反強磁性体 で あ る．

SDW は結晶 格 子 の 周 期 と整 合 せ ず （incommensurate ），

温度 の 低下 に よ り，122　K で 伝播波数ベ ク トル が 直交す る

横波 （AF ，）か らス ピ ン フ ロ ッ プ温度 7’SF 以 下で 平行の 縦波

（AF ，〉に 転移す る．　 Cr 系合金 の 磁気変態点 は Fig．6 に 示す

よ うに d電 子数 の 変化 に よ り表 さ れ る
m ・IM ．す な わ ち，周

期表中で Cr よ り も右側 に 位置す る強磁性元 素 を除 く元 素

で ネ
ー

ル 温度 を上昇さ せ る こ とが で き，格子 の 周期 と整合

（commensurate ）す るス ピ ン 構造 （AF 。）は，転移温度 Tco

以 ．ヒで 生 じる．こ の 磁気相図 よ り，実用性 を考 え る と Mn ，

Ru ，　Irな ど の 元素 を Cr に 添加すれ ば 良い ．た だ し， 添加量

が 多 い と超 伝導体 に な る場合 が あ る の で 注意 が 必要 で あ

る
13）．

　 上 記 の
一

連 の 遷 移 金 属 の 添 加 とは別 に Cr−Al や Cr−Ga

系が 注 目さ れ る．Fig．7 に 示 さ れ る よ うに，こ れ ら二 っ の

合金系 に お い て 高濃度側 で は ネ ール 温 度 が 非常 に 高 くな

る
14〕〜16〕．この 現象 は 非遷移金属の 添加 に よ り 3d ボ ン ド数

が減少 し，あ た か も空孔 が 形成 さ れた 状態 に な り，そ の た

め に バ ン ド幅が狭 くな り，反 強磁 性 が安 定 化 さ れ る と して
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説明 さ れ て い る
1η，な お，磁気 モ

ー
メ ン ト は 大体 ネ

ー
ル 温

度 の 高 さ に 比 例す る こ とが 中性子回折で 確認 され て い る の

で
18｝，7

’
N
〜900K で 純 Cr の 約 2 倍 の 磁気モ ーメ ン トを持

っ よ う に な る．

　（C ＞ 酸化物の 格子変形

　超交換相 互 作用 に よ り 反強磁 性体 に よ る Nio ，　CoO ，

FeO，お よ び MnO の 熱膨張係数 の 温度依存性 を Fig．8 に

示す
19〕．ど の 化合物 に お い て も磁気転移 に関連 しネール 温

度直下で 自発 的 な歪 に よ る 異常が 発生 す る．注 目すべ き は

そ の 温度前後 の 広 い 温 度範囲で 常磁性領域 の 係数 よ り も大

きな値を示す こ とで ある．こ れ は，Fig．3 と同様 に ネール

温度前後 で 収縮す る こ と を意 味す る．こ の よ うに，反強磁

性体 に 転移す る と き格子変形を伴 うた め に 多 くの 双 晶が 発

生 す る，そ の こ とが 後述 す る 複雑 な 磁 区構造 の 原因 に な

る．な お ， 酸化物 な ど の 局在ス ピ ン 系で は交換相互 作用 の

距離依存性が重要 で あ り，交換歪 と呼 ばれ る場合 が 多

い
20 〕，Nio の 反強磁性転移 の 様子 は マ ル テ ン サ イ ト変態 を

起 こ す化合物群 の 様子 と あ ま りに も類 似 す る．そ の た め t

こ の 化合物 は 代表的な マ ル テ ン サ イ ト変態物質群 の 範疇に

入 れ られ て い る
21〕．

2．反 強磁 性体の 磁 区

　強磁性体 の 場合 と 事情 が 異 な り，静磁 エ ネ ル ギ ーが な

い ．そ の た め に 理想的な反強磁性体 に お い て は 磁区は 存在

しな い ．しか し，歪 や格子欠陥が存在す る と有限の 大 き さ

の 磁区に な る．一
般 に 反強磁性体 の 磁区の 観察 は容易で な

く， 磁 気構造 に 対応 した格子歪 を通 して 行 わ れ る．そ の 方

法 と して ，複屈折を利用 した 光学的方法，X 線 お よ び 中性

子 トポ グ ラ フ ィ
ー法，電 子顕微鏡 法 な どが あ る

3｝．観察 され

て い る物質 は極め て 少な い ．こ れ まで の 研 究で 最 も詳 し く

報告 され て い る の が Nio で あ る． こ の 酸化物 は 結晶変態

に 伴 い
， 多 くの 双 晶が 導入 され るの で ， 比 較的容易に 反強

磁 性体 の 磁 区観察が 行わ れ ， 詳 し く議論 され て い る．

　Fig．9 に NiO の 磁気単位胞 を示す
21〕・221．（111＞面内の

Ni2＋
の 磁 気 モ ーメ ン ト は全 部 平 行 で，隣 接 した （111＞面 内
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Fig．9　Magnetic 　unit 　cell　of 　a 　NiO ．2i）・　22〕

Fig．10　X −ray 　 Berg −Barrett　magnetic 　pattern　of

aNiO 　 single 　 crystal ．23 〕 The 　 arrow 　indicates　one

of ＜110＞axes 　on 　the　cleavage 　face．

の もの は反平行で あ る．こ の よ うな ス ピ ン 構造に お い て，

［111］に 関 して 3回 対称を持 っ た交換歪が あり，そ の 大 き

さ は ［111］方向 に 10
−3

程度の 圧縮 で あ る．した が っ て ，

ネール 温度直下で NaC1 型 か ら ， わ ず か に 変形 した 菱面体

晶にな る．こ の こ と は Fig．8 に 示す熱膨張係数 に 反映 さ れ

て い る．す な わ ち，ネ
ール 温度前後の 広い 温度範囲で 熱膨

張係数 は 常磁 性領域の 値 よ り も大 き くな る．な お，後述 す

る よ う に 線磁歪 は たか だ か 10
−5

程度で あ る，

　Fig．10 に X 線 Berg −Barrett法で 観察 され た NiO の 磁

区模様 を示す
23 〕，磁区模様は複雑 で，交換歪が

一
様な領域

は T 磁 区 と呼 ば れ ， 〈111＞ の 4 種 に 応 じ て 4 種 の ラ メ

ラ
ー状 の T 磁区が あ り，そ れ らが 交錯す る の で ，図 に 示 さ

れ る ジ グ ザ グ模様 の 磁区が 形成 され る．また，ス ピ ン の 回

転 に お い て （111）に 対 して 平行お よ び 垂直な 磁壁 S ノ お よ

び S ．i も存在す る．磁 区お よ び磁 壁 は焼 鈍 や圧 縮 に 対 して

非常 に 敏感 で，結晶を ＜111＞ 方向 に圧す だ けで，Twin −

ning 　cry と呼ばれ るよ うに 音を発 して
一

挙 に 多数 の T 磁

壁 が 形成 さ れ る
21 〕．こ れ らの 事情か ら，NiO の 磁区 は単結

晶の 場合 で もマ ル テ ン サ イ ト変態 に 伴 う双晶 を多数含む た

め に か な り複雑 に な る．ま た，前節 で 述 べ た マ ル テ ン サ イ

ト変態 を伴 う Mn 系化合物で も事情 は1司じで あろ う．ス ピ

ン バ ル ブ反 強磁 性 膜 の よ うな ナ ノ ス ケ
ール の 結晶粒 の 場合

も，バ ル ク と同様 に マ ル テ ン サ イ ト変態 が 起 き る か ど うか

は現在 ま で の と こ ろ 不明で あ るが，興 味あ る 問題 で あ る．

　入 念に歪除去焼鈍 された Cr 単結晶を用 い て 巾性子 トポ
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Fig．11　 Sketch　of　the　magnetic 　domain 〔至istr重bu −

tion　in　a　Cr　single 　crystal ，24 卜26 ）

Displacement

Latticeconstant

　　　　　
… 1↓↑↓圃 ↓1↓

Fig．12　Relationship　of　the　atomic 　displacement，
the　 lattice　constant ，　and 　the　 spin 　 density　wave
（SDW ）．

27 〕

グ ラ フ ィ
ー
法 で 得 た 磁 区分布 の ス ケ ッ チ を Fig，　ll に 示

す
24 ）
〜26〕．長手方向の 大 きさ は 約 7mm で あ り，磁区 は こ れ

まで 中性子回折 な どの 従来 の 実験 か ら予想 され て い た よ り

も，約 12桁 も大 き い ．Fig．6 で 説 明 した よ うに 純 Cr は格

子 の 周期 と 整合 し な い ス ピ ン 密度波 を 有す る 反強磁性体

で，温度 の 低下 に よ り，122K で ス ピ ン 構造が AF
， か ら

AF2 に変調 さ れ るが，そ の 際，厳密 に は格子 の 変形を伴

う．した が っ て ，温度の 低下 に 伴い ，常 磁 性状態 か ら BCC
→ Orth．→ BCT の 順 に 変形す る．しか し，そ の 量 は ご くわ

ず か で ，10
−5

の 程度で あ る．ま た，SDW に対 応 して Fig．

12 に 示すよ う に わ ずか な 原子の 変位 が生 じ， 格子定数が

周期的 に 変 調 さ れ た 歪波 （Strain　Wave ，　SW ）が 発生す

る
2η． こ の よ うな歪 の 分散化 が結晶全体 に わ た り均

一
に生

じ，NiO の 場合 と異 な り磁 区 は あ ま り細 分 化 さ れ ず，　 Nio

と 比 較 し て 大 き な 磁区 に な っ て い る もの と思 わ れ る，ま
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た，磁区の 大 きさ は結晶粒 の 大きさ を超 え ない こ とも確認

さ れ て い る．なお ，Fig．11 に お い て 点線 で 示 さ れ る 磁区 は

低温 相 （AF2 ）へ の ス ピ ン フ ロ ッ プ に 伴 う変化 を示す が ， 磁

区の 大 きさ に 著 しい 変化 は見 られ な い
24）n’26〕．

3．磁歪 お よび △E 効果

　反強磁性体 の 線磁歪 もや は り強磁性体 ほ ど詳 し く研究 さ

れ て い な い．Cr や 2〜3 の 化合物の 線磁歪 は印加 磁 場 の 2

乗に 比例す る こ とが 指摘 さ れ て い る
3）．した が っ て ，強磁性

体の 値と単純に 比較で きな い が，反強磁性体の 線磁歪 は 非

常に小さい 。例え ば ，
Nio の 場合， （001＞面 に平行に 10

kOe の 磁場を印加する と，液体空気温度 で ［100］方向の 線

磁歪の 大 き さ は 4 × IO−6 で あ る
28）．

　強磁性体 の △E 効果は 線磁歪 の 項，自発体積磁歪 の 項，

お よ び 強制 磁 歪 に 関 す る項 の 三 っ の 寄 与 を考 え る と大 体 説

明 され る
29〕．こ の 中で 線磁歪 に よ る寄与が著し く，各磁区

内の 歪 が磁場印加 に よ り磁化 の 回転 を 引 き起 こす た め に そ

（
四

白
9

。

民
で
）

国

10

9

8

7

6

5

（× 1011）

Nio
「

　

　

N

↑
T

Fig．13modulus
　of　a　NiO ．31 ｝・　32 ）
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言
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Fig．14　Ternperature 　dependence 　 of 　Young ’
s

modulus 　of　Mn −based　alloys ．33 ）

1066

の 向きを揃え るた め に 生 じ る線磁歪 の 大 き さ と M 効果 の

大 き さ は 大体対応す る
30 〕，

　Fig．13 に NiO の ヤ ン グ率 の 温度依存性 を示す
31L32 ）．

Fig．8 よ り ネ
ール 温度以下 で 格子の 収縮 が起 きるが，ヤ ン

グ率は著しい 低下を 示す．そ の た め，M 効果 に は交換歪

よ り も，磁区 が 重要 な 役割 を 果 た して い る こ とが推察 され

る．1 節で 述べ た 種 々 の 反強磁性合金 ・化合物で も，顕著

な 変化が 観測 され る．代衷的な例 と して Fig．14 に Mn 基

合金の ヤ ン グ率の 温度依存性を示す
33）．強磁性合金 と ほ と

ん ど同様に 温度変化 に △E 効果に よ る異常 が見 られ る が，

NiO と比較して ヤ ン グ率の 低下は少 な い ．こ の M 効果 に

よ り，室温付近で ヤ ン グ率が 温度 に 依存 しな い 場合が エ リ

ン バ ー合金 とな る
3の．現在まで の と こ ろ，反強磁 性体の △E

効果を 詳 し く議論す る た め に は，磁歪 や磁 区 に 関 す るデ
ー

タが 不 足 して い る．

4．交 換異方 性

　種々 の 異方性の 成因の 詳細 は他書 に 譲 り
3｝・30｝，こ こ で は，

反強磁性体 と強磁性体 が 積層 さ れ た ス ピ ン バ ル ブで 生 じ る

交換異方性を議論す る．こ の 現象 は Co と CoO の 界面 の 交

換結合と して 古 くか ら知 られ て い る
so｝．強磁性膜 （F）の ス

ピ ン と 反強磁性膜 （AF ）の ス ピ ン 配 置の 模式図を Fig，15

に 示 す，さ らに ，強磁 性 的 に 結 合 した界 面 を点 線 で 示 し，

そ の 中で 反対方向に 結合す る ス ピ ン 対を （X ）で示す
35〕，（a ）

に お い て ， Compensated と あ る よ うに，界面 に 最近接す

る AF 膜の ス ピ ン の 向 き は互 い に 反平行で あ るた め に 打ち

消 しあ い，F 膜 と の正 味 の相互 作用 は生 じ な い．（c ）の 場合

は界面で の エ ネル ギ ーは非常 に 高 くな るが，（d）の よ うに

平面的な （planar ）反強磁性磁壁を形成 した方 が， エ ネ ル

F　＿卜 ＿｝＿レ＿レ
　　　

ー．・
うく

・一・・・…
うぐ

一
　 　 啅 　← → 　舮

AF
　 　 ← 　→ 　← 吟

　 　 　 　 σ ＝ 0

（a）Compensated

F ＿ウ＿レ＿レ＿レ
　

…〉〈
…一・×…一

×
・・一・・〉く…・・　 ← 　← 　← 　舮

AF
　 → 　→ 啅 　→

σ ＝ ＋ J ／a2

F
→ 　啅 → 　→

　　呻 → 　→ 　吟
AF
　 　 ← 　← 舮 　←

　 　 σ 冨 一J ！a2

（b）Uncompensated

F　＿レ
＿

卜 ＿レ ＿レ

　 　 → 寸 　→ 　→

AF

　　＼ ＼ ＼ ＼

lll ↓
／ ／ ／ ／

← 　← 　炉 　←

　　　　　　　　　　　　　σ ＝−J1　 a2 ＋ 4−JKTK

　　（c）Uncompensated　（d）Uncompensated

Fig．15　Schematic 　view 　of　possible　spin 　configu −

rations 　in　ferromagnetic−antiferromagnetic 　layers

wlth 　 a 　 planar 　 ferromagnetically　 coupled 　 inter−

face．35 ｝
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ギー
的 に得をす る．い ま，反強磁性体 の 交換 ス テ ィ フ ネ ス

定数を A ，単位体積当 た りの
一

軸異方性 エ ネ ル ギーを K ，

格子 定数を a ，最 近 接交換 エ ネル ギ ーを J，とす る と，界面

で の エ ネル ギー
σ は図中に 示 さ れる式で 与え られ る．こ の

図 よ り ， 交換結合の 議論 に は反 強磁性体 の ス ピ ン 構造 ， 磁

気異方性，磁区，磁壁な どの 清報が必要 で あ る，反強磁性

体 の ス ピ ン 構造 は 1 節 で 示 した よ う に 比 較的研究 さ れ て

い る．一
方，反強磁性体 の 磁気異方性 の 研究 は フ ッ 化物，

酸化物，水酸化物 の 研究 が主 で あ り
3〕，金属合金 。化合物 に

関す る 詳 しい 研究 は ほ とん ど行わ れ て い な い．磁区や 磁壁

に 関 す る研 究 も極 端 に 少 な い こ と は 2 節 で 述 べ た．

　 ス ピ ン バ ル ブ に おけ る交換結合 に 関す る モ デ ル は 2〜3

提出 され て い るが
35 〕
”37 ），現在 ま で の と こ ろ，報告 され て い

る実験 デ
ータが 多様で あ り，詳 し く議論 で きる段階で は な

い．Fig．15 で 示 した 図 は あ くまで も理 想界面 の 場合で あ

り，現実 に は原子サ イ ズ ス ケール の 界面 の 乱 れ ， 欠陥， 歪

な どの 存在の た め に 事情 が 複雑 で あ る．例 え ば，界面 の 乱

れ が あ る と，図 に お い て （b＞の タ イ プ で も実質上 （a）の タ

イ プ に も容易に 変 化 し う る．ち なみ に Nio 膜 に お い て，

Fig．9 の ス ピ ン 構造を勘案 して 種 々 の 配向膜 を作製 して

も，交換結合磁場 の 大 き さ は影響 を受 けず同程度で あ る こ

とが報告され て い る
38）．Malozemoff は原子サ イ ズ ス ケ

ー

ル の 界面 の 乱 れ を 考慮 し て ラ ン ダ ム 磁場 モ デ ル で 議論 し

た，こ の モ デ ル に よ る と交換磁場 の 大 きさ は磁区の 大 きさ

に逆比例す る．磁区の 大きさ と して 結晶粒 の 大 きさ を仮定

す る と，こ の モ デ ル を 支持す る 実験 デ
ー

タ が NiO3m や

Cr70A13。40 〕・41 〕
で 得 られ る こ とが報告 さ れ て い る，い ず れ に

して も ， 交換異方性の 詳 しい 議論の た め に は，実験的に 困

難で あ る が，界面 や 反強磁性体の 磁区 ・磁壁 の 直接観察 が

必 須で あ る．

　1960 年代 に 交換異方性 を 示す物質 と して 報告 さ れ た も

の で
30），現在，ク ラ ス ターグ ラ ス ，ミ ク ト磁 性 ，

ス ピ ン グ ラ

ス と して 研究され て い る合金系が 多い ．ス ピ ン バ ル ブ膜 の

界面の 乱れ や 合金化 に よ る 交換結合の フ ラ ス トレ
ーシ ョ ン

と の 対比 で 興 味 が 持 た れ る，

5．圧 力 効 果

　先述 の よ う に，局在 ス ピ ン 系 で あ る Nio で は ネ
ー

ル 点

以 下 で マ ル テ ン サ イ ト変態を 伴 っ て 交換歪 が 生 じ る が，遍

歴 ス ピ ン 系で は ス ピ ン の 揺 ら ぎが 自発体積磁歪に 重要 な 役

割をは たす
42｝・43｝．弱 い 反強磁性体 の 自発体積磁歪も弱 い 強

磁性体 の 場合 と同様 に 議論 され て い る
441．薄膜 ・人工格子

は必 然 的 に 歪 を 内 包 す るが ，大 きな 臼発体積磁歪が 存在す

る と，こ れ に よ る 積層膜中 の 歪 は 本質的な もの で あ るの で

熱 処 理 を施 して も除 去 され な い．ス ピ ン バ ル ブ素子 は作動

時 に 100〜150℃ まで 上 昇す る．こ の よ うな場合，熱サ イ

ク ル に よ る積層 膜特性 の 劣化が 懸念 さ れ る．した が っ て ，

ス ピ ン バ ル ブ な ど の 複 合 膜 に お い て は，そ れ ぞ れ の 物質の
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Fig．17　 Magnetic 　 transition　 temperature 　 versus

pressure （10／31aw ｝for　various 　compounds ．43 ｝

熱膨張係数 を十分 に 考慮 す る 必要が あ る．

　物 性 物理 の 分 野 で 議論 され るの は，静 水 圧 下 で の 磁 性 の

変化で あ るが
45〕，圧縮，あ るい は張力 に よ っ て も同程度 の

磁性 の 変化 を き た す．例 え ば，自発体積磁歪 の 大 き い

Zr6Fe87CuLB6 強磁性 ア モ ル フ ァ ス 合金 の 場合，1，2　GPa の

張力 に よ り，磁 束密度 は 45％ 上 昇 し，キ ュ リ
ー温 度 は 20

K も上昇す る
46）．した が っ て

， 薄膜や人工格子 の 磁性 が バ

ル ク の そ れ と著 しく異 な る場合 もあ り うる．自発体積歪量

と圧 力効果 の 程度は 理論的 に 大体対応 す る の で ，応 用上 の

観点 か ら も，磁気転移温度 な ど の 圧力効果 に 注 目す る こ と

は非常 に 有意義 で あ る．

　Fig．16に Mn3Pt 化合物の 磁気転移温度の 圧力効果 を示

す
41．こ の 化合物 は Fig．　4 に 示す よ うに D およ び F 型 の ス

ピ ン 構造 を持 っ が，先 に 示 した Fig ，2 に お い て ，高温 よ り

P （常磁性）→F→D の 磁気変態を起 こ す．P→F 転移以下で

は熱膨張係数 が小 さ くな り， 正 の 自発歪 が生 じて い る こ と

に な るが，F→D の 場合 は逆 に係数 が大 き くな っ て い るの

で，負 の 自発歪 が発生 して い る こ とに な る．熱力学的 に 予

想 され る とお り
45
そ れ に 対応 して 圧 力 の 増加 に伴 い

， ネー

ル 温度 T ． は 初め は 降下す る が，D の 領域 に な る と逆 に上

昇す る．した が っ て，ス ピ ン バ ル ブの よ うな積層膜 の 場合

は 種々 の 要因で 膜中 に高 い 歪 が存在 す る と，そ の 影響 に よ

り，ネ ール 温度 や ス ピ ン構造 が バ ル ク の デ ータ と異 な る場
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合が あ り うる，

　酸化物絶縁体 ，
フ ェ ラ イ ト，ガ ーネ ッ トな ど の 圧力効果

は Bloch の 10／3 則 に 従 うこ とが知 られ て い る が，　 Fig．17

に 示す よ うに 直線の 傾斜は大体 10／3 で あ り，NiO ，　Coo，

FeO ，　MnO な ど も こ の 法則 に従 う
45 ），な お，　 Fig．8 よ り交

換歪が 負で ある の で ，圧力印加 に よ る ネール 温度 の 上 昇 は

Fig．16 の 議論と1司様に理解され る．

6．電 気的 ・磁 気 的 性 質 と化 学量 論組成

　 ス ピ ン バ ブ ル に お い て セ ン ス 電流 の 分流 に よ る MR 比

の 低下を 避ける た め に は，反強磁性体の 電気抵抗率 が高 い

方が 望 ま しい ．Fig．18 に Cr−A1 合金の 抵抗率 の 温度依存

性 を示す
14）．高濃度で は Cr の 1次固溶体領域で あ る に も

か か わ らず，非常 に 高 い 値を 有 し，負の 温 度係数を示 す よ

うに な る．この 値 は格子欠陥や 不純物の 存在を考慮 して も

大 きす ぎ る の で ，Ti3Al化合物 の 場合 と同様に フ ェ ル ミ面

に お け る擬 ギ ャ ッ プの 存 在 を 考 え る と理 解 され る
48）．

　酸化物超伝導体 の 例 を ひ くま で もな く，酸素量 に 依存 し

て 伝導特性 が 大 き く変化 す る，種 々 の 方法 で 作製 され た

NiO 単結晶 の 場合 も例外 で な く伝導度 の 値 も数桁異 な

る
49 ）．ま た，Ni−O 化合物 に お い て，　 Ni 欠損が 生 じ る と，磁

化率 の 値 は非常に 大 き くな り強磁 性的 な 振舞い を 示すよ う

に な る
50）． これ らの 伝導 と磁性 に 関す る デ

ー
タ は 膜作製 に

お い て 化学量論 （Stoichiometric）組成 の 制御も非常 に 重

要 な 因 子 で あ る こ とを如実 に 示 して い る．し た が っ て ，入

工 格子 の 特殊性 に よ る物性で あ る と期待 され る こ と も，単

に Stoichiometryの 問題 で あ る場合が あ るか も知れ な い ．
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Fig．18　Temperature 　dependence 　of 　the　electri−

ca 五res 孟stivity 　of 　Cr−A 監alloys ．且4）

お わ り に

　Nio はバ ン ド ギ ャ ッ プ の 起 源 な どで 議論され て きた よ

う に，純粋 に 物性研究 の 対象 で しか な か っ た が，GMR の

出現 に よ り，ス ピ ン バ ル ブ の 材 料 と して 応 用 上 脚 光 を浴 び

る よ う に な っ た．本稿 の 随所 で 触 れ た が，詳細 な議論 を行

うた め に は反 強磁 性 体 の 種 々 の データが あ ま りに も不足 し

1068

て い る．ま た，従 来 蓄積 され て い るバ ル クや薄 膜 の データ

を ス ピ ン バ ル ブ膜 に 適用 して 議論す る と間違 っ た 結論 を導

くお そ れ が あ るの で 慎重 な検討 が必要 が あ る．今後，多 く

の 反強磁性物質 も
一

人前 の 磁性材料 と して 認 知 さ れ，強磁

性体 に 劣 らず研究 が盛 ん に な る こ とを期待 した い．
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