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　In　 this　 work ，　 we 　 studied 　the 　 magnctic 　 and 　 transport

properties　 of　 an 　intermetallic　 comp 〔〕und 　Gd 〔レ．g25La 。．。75−

Mn2Ge2withaThCr2Si ど
・type ［ayeredstructure ，　Gdo．g25La こレ．o了5

−

Mn2Ge2 　exhibits 　callted 　ferrimagnetism　with 　ferromagnctic

and 　antiferromagnetic 　components 　below　T ，，一・348 　K ．

With　decreasing　tcmperature ，　it　 moves 　into　 a　 non −collin ・

car 　antiferromagnetic 　state 　at 　Ttz．…244 　K ，　 and 　nnally

transforms 　into　a　reentrant 　canted 　ferrimagnet　at　7
「
Ts
二142

K，For　Ttsく 7
「
く TtL，，　a　field　illduccd　metamagnctism 　frQm

antiferromagnetiSm 　to　ferrimagnetism　ocCUrS 　at　relatively

lower 且elds ，　 accQmpanied 　with 　fractal　 likc　 multi −step

rnetamagnetiC 　tranSitiOns，　the　SO 　Called
’‘deVil’S　Stair −CaSe ”．

The 　 appearance 　 of 　 such 　 fractal　 like　 multi ・step 　meta −

magnetic 　transitions　rnay 　result 　frQrn　a 　step
・like　formation

of　ferrimagnetic　clusters 　due　to　spin −fiips　of　Mn 　moments

that　 occur 　 independently　 in　 the 　 antiferromagnet 　 when

magnetic 　fields　 are 　 applied 　 as　 well 　 as 　 from 　 a 　 step ・hke

growth   f　their　ferrimagnetic　clusters ，　 In　addition ，　a　giant
magnetoresistance 　effect 〔△ρ／ρ

〜15％〕was 　also 　observed 　at

the　metamagnetic 　transition ，
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卩
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1，は じ め に

　層状金属間化合物 RMn2Ge2 の 研究 は，反 強磁 性か ら 強磁性

へ の 桐転移
］1，リ エ ン ト ラ ン ト強磁 性

2／，3／，メ タ磁性 転移 に 伴 う

巨大 磁気 抵抗
4 回 1

な ど 特異 な 現象 が 発見 さ れ，そ れ らが 互 い に

ど の よ う に 相関 して い る の か と い っ た 観 点か ら興味 が も た れ て

きた．RMn2Gc2 の 結 晶 構 造 の 特徴 は，　 Mn 部分格子 の 最 隣 接

Mn −Mn 原 子問 距 離 （c一面内に お け る Mn −Mn 原 子 間距 離 ）

R ’1．，。M。が C 怕 方向 の 最隣接 Mn −Mn 層 間 距 離 1輪 ．　M。に 比 べ

て ，約半分程度 と短 い た め，Mn 部 分 格 fの 二 次元 性 を強 く反

映 した興味 深 い 磁性 の 出現 が 期待され る こ とで あ る ．前 の 論 文

「層状 金属 間 化合物 Gdi−，
La ．Mn2Ge2 の 特 異 な磁 性 と伝 導 現象

（1）」s ：
に おい て，筆 者 らは擬 三 元 系層状化合物 Gd ，

一
．
La ．Mn2Gez

（Q≦矩 q ．0〕 の 磁性 に っ い て 実験結果 を報 告 して き た． そ の 成

果を 要約す る と，（1）GdMnuGe2 は室 温 で 反強磁性を示すが，

低温 で 反 強磁性 か ら フ ＝ リ磁性 へ と 1 次相 転移 す る．  La 濃

度が 0．05 ≦ x ＜ 0．1 に お い て は，温 度 の 降下 と と もに，フ ェリ磁

性 か ら 反 強磁性 へ 転移 した 後，再 び フ ェリ磁 性 が 出現 し，

SmMn2Geti で 見 られ たの と同様 な リエ ン トラ ン トな 振舞が再

現 され る．また，（3） こ れ ら の 7 エ リ磁性，反強磁 性や リ エ ン ト

ラ ン ト ・フ ェ リ磁性は，層間磁性 お よび層 内磁性 の 臨 界距離 モ

デ ル に よ っ て ，Mn モ ーメ ン トが c一軸 お よ び c一面内成分を もっ

二 次 元 的 ノ ン
・

コ リ ニ ア な磁 気 構造で あ る こ と が 示さ れ た．（4）

層 内 臨界距 離 モ デ ル と は，同
一

層内 （c一面内） の Mn モ ーメ ン

トが ，烈 1。M 。ぐ 2．84A で は コ リ ニ ア な 反 強磁性 配歹1」し，　 R “M 。M 。

≧ 2．S4A で は，キ ャ ン トした フ ェ リ磁性 を と る
91．一方，層間臨

界距離モ デ ル とは，層問 （c．面 間 ）の Mn モ
ー

メ ン トが 烈 1．　M 。

＞ 2．85A で は 強 磁性 結 合 し，群：。．M 、，≦ 2．85　A で は 反 強磁 性 結

合 す る
21．3／．（5） さ ら に La 濃度 が増 す と，0．10 ＜ x 〈 1．0 で は，

全 秩序温 度範 開 に お い て c・軸 方 向に 強 磁性成 分 を も ち c．面内 に

反強磁性成 分を もっ キ ャ ン ト ・フ ェ リ磁性を示 す．〔6）加 えて ，

フ ェリ磁性 の 磁化の 補償現 象が，x 《 O．50 の 組 成 の 化 合物 に お

い て 観 測 さ れ る．（7）補償温度の 出現 は 2 部分 格子 の 分 子場 モ

デ ル に よ り解析 され，Gd 部分格 子 に 作用 す る 分子磁 場 （HGd＝

30T ）が，　 Mn 部分格 子 に 作 用す る分子磁場 （〃 M ．
＝286T ）に 上

1
匕

べ て 1 桁小 さ い こ と に よ り，Gd 部分格子 の 磁気 モ ーメ ン トが

Mn 部分格子よ り温 度 に 対 して 急 速 に 減 少す る こ と に よ って 現

れ る こ とが明 らか に された．

　 本論文 は，前論文 〔1＞に 引き続 き，Gdi．．La．，Mn2Gez の 中 で 最

も興 味深 い Gd 。．g2f，La。．。7｛MnL，Ge2 系 に 焦 点 を絞 っ て ，メ タ磁性

転移と 磁気伝導現 象 に っ い て の 実験結果 を 報告す る．

2，試 料作製 と実験方 法

　Gdo．晒 La ，．鵬 Mn 呂Ge 、 の 多結 晶 試料 の 作 製 は，以 下の よ う な

手順 で 行 っ た．まず二 元合 金 Gd 。 g と5Lalm75 を Ar ガ ス 雰囲気 中

に お い て ア ーク 溶 解 す る こ と に よ って 作 製 し た．次 に ，

Gd 。 g25La 〔〕。7ご、合金 と Ge を化 学 量論 比 に ，蒸 気圧 の 高い Mn に

つ い て は 化学 量論 比 よ り も 〜5％ 程度 リ ッ チ に 秤量 し，再 度

Ar ガ ス 雰 囲気 中 に お い て ア
ー

ク溶解 す る こ とに よ っ て 多結晶

試 料を 作製 し た．そ の 後，多結晶 試料 を Mo 箔 に 包 み 石英管 に

封 入 し，LOXIO 　
6
　Torr の 真 空 雰 囲気 中 に お い て 1 週 間，

900 ℃ の 温 度条 件 で 均質 化 処 理 を 施 した．室 温 で の 粉 末 X 線

回 折 〔Cu −K 。）の 結 果，試 料 が 体心 『 方晶 ThCr2Si2型 結 占商構 造

の 単相で あ る こ と を 確 認 した．
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　 Gd  ．g25Lao ．07sMn2Ge2 お よ び TbMn2Gez 単 結 晶試 料 は ブ リ ッ

ジマ ン 法に よ り育成 した．1．0 × 10
−eTorr

の 真空雰囲 気中で 空

焼 き し十 分 に ガ ス 抜 きを施 した MgO 坩堝 に，ア ー
ク溶解 に

よ っ て 得 た 多結 晶試 料 を人れ，最高温 度 1，360℃ で latm に な

る よ うに Ar ガ ス 量 を調整 し石英管に 封入 し た． こ の 封入 石英

管 を縦 型 電 気 炉 に セ ッ ト し，1，360℃ で 6 時間保持 した 後，
500℃ fhで 800℃ まで 降温 し 40 時 間程 度 保 持 した．で きあ

が っ た イ ン ゴ ッ トは 背面 ラ ウ エ 法に よ り撮影 した ラ ウ エ 写真 に

よって体心 正方晶 ThCr2Si2型結晶構造の 単相の 単結晶で あ る

こ とを確認 した．この 方法 で 育成さ れた単結晶は 0．5〜0．8g 程

度の 重 さ で あ っ た．

　磁化測定 は、試料振動型磁力計に よ っ て ，1．6T まで の 磁場

中 で，4．2　K か ら 480K ま で の 温 度範囲 に お い て 行 っ た．一
定

温度で の 磁化曲線 の 測定 は，温度 を ± 0．05K 以 内 に
一定 に 保

ち，1．5T 〆min の 速 さで 磁場 を 作 用 さ せ 行 っ た．電 気抵抗 の 測

定 は標準的な 直流四 端子法に よ っ て 行 っ た．磁気抵 抗 の 測 定 は

超伝 導 マ グ ネ ．
ソ トに よ り，最 高 6T ま で の 磁 場 を 印加 し行っ

た．

3，実験結果 と考察

　3．1　多段 階 メ タ磁性転移

　Fig．1〔a 〕お よ び （b）に は，　 Gd 〔）．g2iLao ．07sMn2Ge2 の 4．2　K で の

各温度で の 磁化の 磁場依存お よ び H ＝LOT の 磁 場 中で 測 定 し

た 磁化 の 温度 依存が 示 され て い る．Fig．1〔a ）よ り明 らか な よ う
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Fig．1　Plots　 of （a ）magnetizations 　 as 　 a 　 functior】 of

the　 magnetic 　field　 at 　8，0　K （below　71匸3），218K （between
Tt：1　 and 　T ，2

’
），　and 　258　K （between 　T，2　 and 　7u ｝，　and （b）

the　 magnetization 　 at 　 H ＝1．O　T 　 as 　 a 　 function 　 of 　 the

temperature 　for　Gdo．g2sLao ．uTsMn2Ge2 ．
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（a）7』≦ τ ≦ Ta　（b）T，3 ≦ T ≦ τ』 （c）T ≦ 粘

OGd 　atom 　　 OMn 　atom

Fig．2 　Magnetic 　structure 　of 　Gdo．g2sLa 。。75Mn2Ge ビ．

に，T ，2 く T ＜ T，1 お よ び T ＜ Tt3 で は ，磁化曲線 は 自発磁 化 を も

つ フ ェリ磁 性的な 振舞を 示 して い る が，T，：〈 T 〈 T，2 で は 磁化

は 飽和傾 向 は な く反 強磁性 的 で あ る．っ ま り，温度降下 と と も

に ，常磁 性つフ ェリ磁性 ゆ 反強 磁性 → リエ ン ト ラ ン ト 。フ ェリ

磁性→磁 化補償現 象
一・フ ェ リ磁 性 へ と極 め て 多 彩 な 磁気転移現

象 を示 して い る．な お，本実験で 得た 多結 晶試 料 は，Fig．1〔b＞

に 示 す よ うに T ，2蕭244K お よ び T ，3
＝142　K で の 転移が 極め

て シ
ャ
ープ で あ る こ とよ り，組成 の 揺 らぎの 少な い 良 質な もの

で あ る こ とを暗示 して い る．Fig．2 に は，磁 化測 定 よ り推定 し

た E述 の 各相の 磁気構造を示す．残念 なが ら，熱中性子 に対す

る Gd の 吸 収係数 が大 きい た め，中性 子回折実験 に よ っ て 各相

の 磁気構造を 確定す る こ と が で きなか っ た が，上 述 の 磁 気構 造

は，SmMn2Gc2 の 磁気構造
1  ）

を 基に ，実測 した 磁 化 曲線 を説 明

す る最 も妥当 なモ デ ル 構造 で ある とい え る．まず，T 〈 Tu で は

Rkf、−M ．＞ 2．85　A で あ るの で，　 Fig，2〔a ）に 示す よ う に，層内磁性

の 臨界距離モ デ ル よ り Mn の 磁気 モ
ー

メ ン ト は c一軸方 向 に 強

磁性成 分 を もち、 c・面 内 に 反強磁 性成分 を も っ キ ャ ン ト ・フ ェ

リ磁性 を示 し，Gd モ ーメ ン トは Mn ス ピ ン か ら の交換磁 場 に

よ り c一軸方 向を 向い た構 造 を と る ．こ の とき，自発 磁化 は 〈M ＞

二2〈μ島，〉一加εd ＞で 与え られ る．こ こ で ，〈peF＞は 強磁性 モ ーメ

ン ト成 分 の 熱 平 均値 を 表 して い る．降温 と と も に ，2．84A く

1〜監｛1、Mn ≦ 2．85　A と な り，　 Tt3く T く T，2 で は 同 ・層 内の Mn モ ー

メ ン トは，Fig．2（b）に 見 られ る よ う に ，　 c軸 か ら傾 き c一面 内 に

反強磁性 成分 を もっ キ ャ ン ト強磁性結合 し，そ れ らが 層 間で 反

強磁性 的 に 配 列 した 三 次 元 的 な 反強磁性構造 を と る．こ の と

き，Gd モ ーメ ン ト は Mn か らの 分子 磁場を感 じな い の で，無

秩序化 して い る．さ ら に，T ＜T ，3 で は，　Gd −Gd 間 の 強磁性 的交

換相 互 作用が 有効に 働 き始め，Gd −Mn 間の 交換相互作用 を通

して，キ ャ ン ト した リエ ン ト ラ ン ト
・

フ ェリ磁 性が 出現 す る．

そ の と き，T。。ntp 〈 T で は，一
分 子 当た り 〈M ＞二2〈Ptgi．〉一〈Ptδ，〉

で与 え られ る 自発磁 化を示 し，T ＜ T。。mp で は 自発磁化 が 〈M ＞

＝
〈ge9，〉

．．・2〈　　　F
μ　　　M ［】〉 で 与 え られ る キ ャ ン ト・フ ェ リ磁性 を と る．

　反強磁性領域に 当た る
一

次転 移点 T，Z，　T、3 近 傍 の 温 度 で の 等

温磁化 曲線 を Fig．3（a ）およ び （b）に 示す．本実験で 使用 した

Gd 〔／．gur，Lao．o；5Mn2Ge2 は，多結 晶試 料 で あ る に もか かわ らず，極

め て シ ャ
ー

プ な磁 場誘起メ タ磁性転移が 起 こ っ て い る．驚 くべ

きこ と に ，そ の 磁 化過 程 は，こ れ ま で 報告 され て い る さ ま ざ ま

な RMn2Ge2 の メ タ 磁性転移 と は 全 く異 な っ て， デ ビ ル ズ 。ス
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Fig．3　Plots　 of 　 magnctizations 　 as 　 a　fullction　 of　the

magnetic 　 field　in　the　antifcrromagnetic 　 state 　 for

C．do．／〕2ttLau ［1了5Mn2Ge2 ．

テ ア ・ケース （devil
’
s　stair 　case

一
悪魔の 階段　） と呼 ばれ る

多段階に及ぶ 磁化の鋭 い立 ち 上が りを伴 って い る．さ らに，　
・

見直線的に 見 え る磁化 曲線 の 任意 の
一

部 分を拡 大 して み る と，

さ らに その 中 に 非常 に 多 くの 小 さ な 磁化の 跳びが 起 こ って い る

こ とが 見て と れ る．そ の 形 は ま さ に 自己相 似性 （フ ラ ク 9 ル ズ）

を 連想 させ る．こ の よ うな特異 な磁 化過程 は，こ れ ま で 全 く観

測 され た こ と の な い 現象 で あ り，そ の 発現 メ カニズ ム の 解明は

今後 の 課 題 で あ る ．可能性と して は，反強磁 性体 の 中 で磁 場 に

対 して ミク ロ な 磁 気モ ーメ ン トの 反転 が原 1
”

レ ベ ル の サ イ ズで

半ば 独立に 起 こ っ て い る こ とに よ り 生成 す る （D フ ェ リ磁性 ク

ラ ス タ
ーの ス テ ッ プ ・ラ イ ク な 形成 と 同時 に ，〔2）生 成 した

フ ェリ磁性 ク ラ ス タ
ー

の 磁 場 に 対す る ス テ ッ プ ・ラ イ ク な成 長

に 起 源 して い る と推論 して い る．こ の よ う な 状 況 は 組 成 の 統 計

的 な 揺 ら ぎに 基 づ く ス ピ ン 系 の 自由 エ ネ ル ギー最 小の 状態 が 無

限小の エ ネル ギ ー差 の 中 に 無数 に 存在 し，それ らの 間 に 摩擦が

存 在 して い る こ と に よ り生 ま れ て い る の か もしれ ない ．い ず れ

に して も， こ の 系の 特徴 で あ る ，〔D 磁 気 異方 性 の 極 め て 小 さ

い ，〔2＞種々 の 強磁性 ・反 強磁 性交換 相互 作 用が 競 合 して い る，

（3）二 次 元的 臼由度 を もった ス ピ ン 系で あ る こ と に 由来 して い

るに 違 い な い 、

　な お，こ こ で は，1．5T ！rnin の 磁場 ス イープ速度で 磁化測定

を行
一丿た実 験 結 果 を 示 して い る が，1．5T 〆10　min の 磁場 ス

イーア 速度 で 同様な 実験 を行 っ た 結果 もほ とん ど1司じ結 果 を与

え た．した が っ て ，上 記の フ ラ ク タ ル ・
ラ イ ク な 多段 階 メ タ磁

性 転 移の 実験 結果 は本 質的 な 描像 を と ら え た もの で あ る と い え

る．

　 32 　磁 気伝導特性

　Fig．4（a ）に 多結晶 GdDg25La ｛レ鵬 Mn2Ge2 の 電 気抵抗率 ρ
pn ］y の

温度変化を 示す．　 ．次転 移点 TtL，，　T，3 付 近 に お い て 電 気抵抗率

の 異常 な 変化 が 認 め られ る ．っ ま り，反強磁性相で の 電 気抵抗

率 は フ ェ リ磁 性相で の そ れ よ り 10〜15％ 程度 大 きい こ とを示

唆 して い る．150K 以 下 で の 温度 依存 の 振舞 は 繁岡 らに よ っ て
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Fig．4　Plots　of （a｝the　resistivity 　as　a　function 　of 　the

temperature 　 for　 polycrystallinc 　 Gd 〔1〔き25La 匚〕．e；sMn2Ge ／
，，

and 　（b〕　exccss 　resistivity 　in　しhe　antifcrromagnetic

state 　 compared 　 with 　 the　 ferrimagnetic　 state 〔ρAF
．．．

ρr、．rri ）in　Gd 哺 巳5Laoo ア5Mn2Ge2 ．

報告さ れ て い る GdMnzGe2 の 結 果
11．・1LI

と酷 似 して お り，令体

的 に は ρ
・・ T

、1．6
の 金属 的 な 温度依 存性 を 示 して い る．反強磁性

状態 で の 電 気祇抗率の 実測値か らフ ．L リ磁性伏態 の 電気抵抗率

の 成分 （図中破線 ： フ ェ リ磁 性状態 の 寇気抵 抗率 を T ：．6
則 に 従

う と して 対数 プ ロ ッ トか ら求 め た ） を差 し引 い た △ρ
＝

ρ w

Pf。1「、は Fig ．4〔b〕の よ う に な る，反強磁性状態に お け る電 気抵

杭率 は フ ⊥ リ磁性状態 よ り も 10〜15 （μΩ
・
cm ）高 く，　 Brabers

ら の 多結 晶 SmMn2Ge ♂
の 振 舞

11．f／．
と よ く 似 て い る．っ ま り，

Gd 〔〕g25La 〔1．〔1ア5Mn2Ge2 に っ い て も，　 Tt，1 ＜ ／
’．

ご7「L2 の 温度範i用で 反

強 磁性 か らフ ェ リ磁性 へ の 磁場誘起メ タ磁性相転移に 伴 っ て 巨
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日本 応用磁 気学 会誌 　Vo1．24，　No ．4・L2000

N 工工
一Electronic 　 Library 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

… G、。量蠍 騾 。，、

官
？ 2005

．首150
ξ
・誤
幽

100

50

G∬
ノ

C
⊥

（a）

Magnetization

　atO ．05　T

0
　

0
　

　
　
　

0
　
　

　

　

0

　

　
　

　
　
　

　

（
日
。・
G
δ

髭
α

L
｛

＿ 一
指

（ 7
　　　　　　　　／
　 　 　 　 　 　 　

’」＿ノ

0、15

”

讐
9N
匿
。

只
。

諺
ε

　

　

0
　
　
　
　
　
　
　
　

5

　

　

1
　
　
　

　
　
　

　　
0

　

　

0
　
　
　

　
　
　

　　
0

L
　O

0 100　　　　200　　　　300
　 Temperature （K ）

400

Fig．6 　Pk｝ts　 of 〔a ｝the　 magnetization 　 at　O，05　T　 and

resistivities 　along 　the　c−axis 　and （｝・ptane　as 　a　functio 冂

of 　the　ternperature　f（）r　 slngle ．crystalline 　Gd ｛L眇25
−

Lao．07sMn ：Ge2，　 and （b〕excess 　 resistivities 　 along 　 the

c−axis 　and 　c・plane 　in　the　antiferromagnetic 　state

compared 　 with 　 the　ferrimagnetic 　 state 〔ρへ F
一

ρfビrrL ）in

single −
crysta 田ne 　Gd。 ［｝zaLaomt ．Mn2Get，．

大磁 気抵抗 効果 〔GMR ）の 発現 が期待で き る．　Fig．5 は TCi直 L
の T〜145K に おけ る等 温磁 気抵抗 曲線 で あ る．電気抵抗率ρ

は 磁場 卜昇過程で は H 〜4、9T に お い て ，磁場 下 降過程 で は ff
〜3．7T に おい て 電気抵抗率に 不連続な 減少が 見 られ て い る．

測定点 に ば らつ きが大 きい 原因は，試料が 太 く短 い た め実験精

度が 悪 い 点に あ るが，磁化 の 多段 階 ス テ ッ プ の 影響 を含 ん で い

る 可能性 も見逃 せ な い ，今，磁気抵抗効果 を △ ρ／ρ
一

〔ρ AF
−

pf。，，、）／ρAF で定 義 す る と，△ρ／ρ ≡ 15％ at　145　K の 巨大磁 気抵

抗を 示 し て い る．

　 こ の GMR の 発 現 メ カ ニ ズ ム を 理 解 す る た め に ，　 Gdo．gzs

Lac、．c、75Mn2Ge2 の 単結晶を 用 い た 磁 化お よ び 磁 気抵 抗効 果 の 実

験 を行 っ た ．Fig ．6（a ）に 単結 晶 Gdo．g25LaOD 了5Mn 巳Ge3 に 関 して

〃
−
0．05T に お け る c．軸 方向 （磁化 容 易方 向 ）の 磁化 と c一軸方

向お よ び c．面内の 電 気抵 伉率 （そ れ ぞ れ ρ
［．
映 ρ

‘．画 つ の 温度 変

化 を示 す．磁化 の 振舞 は多結晶 と 比較す る と，T 、：，　T 、2 で の
一

次

転 移 は ブ ロ ード に な り，反強磁 性相の 温 度領域が か な り狭 く

な って い る．こ れ は，GdI睨 5La 〔lr175Mn2Ge2 の 単結晶固有の 振舞

とい う よ り は，ブ
．
リ ッ ジ マ ン 法に よ り単結 晶試料 を育 成 した た

め に 試料 中の 構 成元素 の 組 成比 の 揺 ら ぎが ア
ー

ク溶解に よ って

作製 L た 多結晶 試料 巾 よ り大 きい ため と考 え られ る．また，磁

化 の 温度依存に ス テ ッ プ状の 磁化の 変化が 観 測 されて い る．こ

れ は，前述 した磁 化 の 多段階 メ タ磁性転移を反映 した もの で あ

る と い え よ う．

　 Fig．6〔a）に 見 られ る c一軸方向 お よ び c一面内の 電 気抵 抗 率

p
”nl 」S

お よ び ρ
‘．pian 「は，それ ぞれ Tt ．tt

お よ び T
”1．S

に 比 例 し た

温 度依存特性を 示 し，そ の 大き さ は pCl
贐xLs

＞ ρ
”．P］atte

で あ る．こ れ

は，Mn3d 電 子 はお もに c・面 内で 遍 歴性が よ り強い こ と を 示唆

目本応 用磁気 学会 誌　V 〔〕1．24 ，No ．4−1，2000

して お り，Mn 部分格子の 二 次 元性 を反映 した結 果 とい え る．

c軸 方向の 電 気抵抗率に 関 して は，140K ≦ T ≦ 260　K に おい

て ハン プ が見 て とれ る．っ ま り，反 強磁性の 出現 に伴 っ て 電気

抵抗が 増大 して お り，多結 晶の 振 舞 と
一

致 して い る．一方，ひ 面

内 に関 して は，転移点 Ttz　l・1近 の T 〜250 　K に お い て ，わ ずか

な異常 が 見 られ る が，転 移点 T ，3 近傍で は，こ れ と い っ た 変化

は 認 め られ な い ．Fig ．6（b｝に は，各主軸 方向の 電 気抵抗率の 実

測値か ら，フ ェ リ磁性状態の 電気 抵抗 の 成分 （図 中の 破線 ） を

差 し引 い た △ρ を 温 度に 対 して プ ロ ッ ト して あ る．反強 磁性配

列 に よ る電気 抵抗率 の 増 加分は，c一軸方向に関 して は，　 T〜200

K に お い て △ρ
〜24 （μΩ ・cm ）と評 価 され，単純 に絶対値だ け を

比較 す る と 多結晶 の 約 2倍 に 達 し，お もに c一軸 方 向の 伝導 特性

が 多結 晶の 巨視的 な 測定 結 果 に 反映 して い る こ と を うか が わ せ

る．こ の 反強 磁性秩 序化 に よ る 電気 抵抗率 の 増 大 は 反 強磁 性配

列に 伴 っ て 起 こ る フ ⊥ル ミ面 の 再構築 に 起 源 して い る と思 わ れ

る，今，単純 正方晶を 形成 して い る Mn 部 分格 子 の c一軸成 分の

み に 着Hす る と，フ ェリ磁 性柑で は c・軸方向を容易軸 と した強

磁 性 配列 で あ る の に 対 して ，反 強磁性 相で は 同
一

層内で 強磁性

結合 し た Mn 層 モ
ー

メ ン トが c一軸 に 沿 っ て ＋ 一＋ 一の 順 に 配

列 し，2 倍の 磁 気超格子を 形成 して い る．そ の 結 果，第 グ リ

ル ア ン ・ゾー
ン の c・軸 方向に 沿 っ て バ ン ドギ ャ

．
、 プ が 生 じ，

フ ェ ル ミ面の 面積 が滅 少 （伝導電干 が 減少） して い る可能性が

強い ．こ の よ うな 例は 局在モ
ー

メ ン ト系，遍 歴 モ ーメ ン ト系 を

問わ ず金属 間化合物に お い て 多 く報告 され て い る ．局在 モ ーメ

ン ト系 の 典 型例 と して は1曽状 ウ ラ ン 化 合物の UNiGal31，・141t 遍

歴 モ
ー

メ ン ト系で は CsC1 一型 結 晶構 造 を もっ 反 強 磁 性体 Cr お

よび Cr−Mn 合金 1「’／
な どが そ うで あ る．

　　
・
方，c一面 内 の Gd 。．黝 La   。，5Mn2Ge2 の 伝導 特性 は，　 Fig．6（b）

を見る 限り，反強磁 性配 列が 及ぼ す効果 は 複雑で あ る．24GK

≦ T　t［　260K で は反 強磁 性配列 に 伴 っ て 電 気抵抗 が 高 くな っ て

い る もの の ，140K ≦ T ≦；240K で は む し ろ低 くな る 傾 向が 見

られ，正 の 寄 与 と負 の 寄 与が 混 在 して い る こ と を 示 唆 して い

る．Tomka らは，　SmMnzGe2 の 磁気 構造 10｝を基 に，　SmMn2Ge2
の c・面 内の 電気抵抗率は 反強磁性 相 の 方 が 強磁性相の もの よ り

数 ％ 桿度 小 さ い 原因 を次 の よ う に 説明 して い る．SmMnzGe2

は T ≦ Tllの す べ て の 磁気相 に お い て，　 Mn モ ーメ ン トが キ ャ

ン トし た ノ ン ・コ リ ニ ア な 磁気構 造 を形成 して お り，c・面内の

反 強磁 性 Mn モ ーメ ン ト成分が c一面 内 の 伝 導電
．
jF・を散 乱 す る

要因 と な る と考
．
え た．つ ま り，SmMnzGe2 で は，リエ ン ト ラ ン

ト強磁性 相 〔T ≦ Tt島 強磁 性相 （Tt2＜T ≦Tn＞，お よ び T6 ≦ 7「≦

T ，2 で の メ タ磁性転移後の 磁 場 誘起 強磁 性状態 の c・面内反強磁

性 モ ーメ ン ト成分が，T ，3 ≦ T ≦ 丁巴 で 0）κ ＝0 の 反 強磁性 状 態

の σ
一面 内 モ ーメ ン ト成 分 よ り も大 きい こ と か ら，砿 堅

b［】e
＜ pttpLa

コe

で あ る と説明 して い る．したが っ て ，Fig．6〔b）に 見 ら れ る よ う

に，Gd 。．g25La 〔、。75Mn2Ge2 に お い て 反 強 磁 性秩 序 に よ り c・面 内

の 電 気抵 抗率 が小 さ くな る現 象 （140K ≦ T ≦ 240　K ）が 見 られ

て い る 以 E， c一面 内の 反強磁性 構造 を考慮 しな け れ ば な ら な い

こ とを示唆 して い る．

　そ れ で は ，c・面 内の 反 強磁性 成分 の な い TbMn2Ge2 （T ≦ Tt3

＝95K で は コ リ ニ ア な c一面フ ェ リ磁 性，1
「
1u ≦ 71‘ 71N＝417K

で は コ リ ニ ア な c一面 反強 磁性 ）
16 ／

の c一面 内 の 電 気抵 抗 は ど の よ
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Fig．7　Plots　of 　the　rcsistivity 　along 　the　c−plane　and

（ρ宝賢
1＆11¢一

ρ完盥
1尸
） as　 a　 function　 of 　the　 temperature 　for

singlc −crystalline 　TbMn2Ge3 ．

う な 振舞 を 見せ る の で あ ろ うか．Fig．7〔a ）に，　 TbMn2Ge2 の c
一

面内の 電気抵抗の 温 度 変 化 を 示 す．図 か ら明 白 な よ う に ，　
一

次転移点 T，： に お い て 明 確 な 電 気 抵 抗 率の 異 常が 見 られ，c一

軸 方 向 に 沿 っ て の コ リ ニ ア は 反強磁 性配列 に よ って c −LAi内の

電 気 抵 抗 率 が 増 加 して い る．電 気抵 抗 の 温 度 依 存 特性 は，

Gdo．gm．sLao 〔07t．Mn2Ge2 と同 様 に ρ
・r　T

”1．
唄 Uに 従 っ て い る と し て

求 め た 反強 磁性配 列 に よ る c一面 内電気 抵抗 率 の 増加分 △ρ は 3

〜4 ＠Ω ・cm ）程 度 で あ る．した が って，　Gd 。．g2f，Laa．鵬 Mn2Ge2 の

示す c・面 内の 電 気抵抗率 の 振舞 に は，c・軸 方向 の 反強 磁性 配列

に よ る正 の 寄与 と c一面内 の 反強磁 性配 列 に 伴 う負の 寄与が 1司時

に 関与して お り，そ れ ら の 効果 が 拮抗 し，か っ ，異な った 温度

依存 性 を も っ て い る こ と に 起 源 して い る と推測 され る，

4．結 論

　本研 究 に お い て ，層状 化 合物 GCIo．yL，t，Lao．oisMn2Ge2 の メ タ磁

性 転移現 象 と 磁 気伝導特性の 研究 を行った ．そ の 結果．

　（1） Gd 。− 2t．Lao．oTsMnuGeL ，は 温 度 降 下 と と も に，常磁性→

フ ェ リ磁性→1又強磁性
一’リエ ン トラ ン ト　・フ ェリ磁」

陸
一ナ磁イヒ補

償 現象
一・フ ェ リ磁性へ と極め て 多彩な磁 気転 移現 象 を示 す こ と

を ll月らか に し た，

　（2） 多結晶 Gd 。．g25La ［1［／T［．Mn2Ge ！ の 反強磁性温度領域 に お け

る，T 、2，　Tt3近 傍 の 温度で 等温磁化曲線を測定 した とこ ろ，悪魔

の 階段 （デ ビ ル ズ ・
ス テ ア ・ケース ） と 呼ば れ る 多段階に わ

た っ て の 磁化 の 鋭 い 立ち上が りを伴 っ た メ タ磁 性転移が観 測 さ

れ た．

　〔3｝ さ らに，メ タ磁性転 移 の 途 中 に お け る
一

見直線的に見 え

る 磁 化過 程 の 任意の
一
部を 拡大 して み る と，そ の 中 に 非 常 に 多

くの 小 さ な 磁 化 の 飛 び が 観測 さ れ た ．そ の 形 は 自己相似性 （フ
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ラ ク タ ル ズ） を連想 させ る もの で ，本実 験 に よ っ て 初 め て 見 い

だ され た．

　〔4〕 多結品 Gd 。．gt ［，Lao．1｝75Mn2Ge2 に 対 して，　 T 〜145 　K の 温

度に おい て，反強磁性か ら フ ェリ磁性 へ の メ タ磁性 転移 に 伴 う

磁 気抵 抗 効 果 を測定 した 結 果，△ρ／ρ＝（ρ，IF 一ρ f。，，1）／p．，，・〜15％

の 負 の ti．大磁気抵抗効果を観測 した．

　（5） Gd 。．g2f，Lao．。7sMn ，Geu 単 結 晶 の 磁 気 抵 抗 効 果 の 測 定 よ

り，Gd 〔〕g2t．Lao．〔175Mn2Ge2 の c一軸方向の 電気抵抗率 は フ ェ リ磁

性 か ら反 強磁性 へ の 転移 に 伴 っ て 20〜30％ 程度増大 す る が，

c・面内の 電気抵抗率は ほ とん ど変 化 しな い こ と を明 らか に し

た．

　〔6） さ らに ，TbMn2Ge2 単結 171の 磁気抵抗効果の 測定よ り，

c一面 内 の 電気 抵抗 率 に は，c一粕成 分の フ ェ リ磁 性か ら 反強 磁性

へ の 転移 に 伴って 起 こ る 正 の 磁気抵 抗効 果 に 加 え て ，ひ 面 内の

反強 磁性 秩序状 態 の 変化 に よ る負 の 効 果が 拮 抗 して い る こ と を

明 らか に した．

　（7） っ ま り，多結晶 Gd 。．g25Laoo 了5Mn2Ge2 に お い て 観測 され

た負の GMR は，　 c．軸 方 向の Mn モ ーメ ン トの 反強磁性 か ら強

磁性 へ の 磁気秩 序 の 変 化を お もに 反映 した もの で あ る と結論 さ

れ る．
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非常 に fi益 な助言 を して い た だ い た 東北ノく学理 学研究科の 小林

寿 夫 博士 に こ の 紙 面を 借 りて 感謝致 し ま す．ま た ，広 島 大学 低

温 セ ン タ
ー

に お い て，液体 ヘ リ ウ ム の 供給 お よ び試料 振動 型磁

力計 の 利用 の 便 を図 っ て い ただ い た こ と に 対 して 感謝 い た しま

す．

文 献

i）　A ．Szytula　and 　J．Lecielewicz：Ilandbα ）k　on 　the　Physical 　and

　 　Chemistry 　Qf 　Rare　Eartils，巳d．　by　K．　A ．　Gschneidner ，　Ir．　and 　L ．
　 　Eyring ，　Vol．12，　Chapter 　83，　p．133 〔NDrth −HoHalld，　Amster ．

　 　dan 】，1989 〕、
2〕 H ．Fujii，　T，　Okam 〔〕tc〕、　T ．　Shigeoka ．　and 　N ．　Iwata ：Solid　State

　 　Commun ．，53，715 （1985）．
3｝ 正1．Fulii，　NL ［soda ，　T ．　Okamoto ，　T ，　Shigeoka ，　 and 　N ．　Iwata ：f，
　 　Magn ．　Magn ．　M α‘．，54−57，！345 〔1986｝．
4）　J、H．　V ．」．Brabers、　K ．　Bakker ，　H．　Nakotte 　F．　R ．　dc　Boer，　S　K 、J，
　 　 Lenczowski ，　and 　K ．II．　J、　Buschc〕w ：J．渦 〃 oy5 　Comp ．，199，　L1
　 　 〔1993｝．
5｝ R ．B．　van 　Dover，　E、　M ．　Gyorgy 、　R．J．　Cava ，　J、　J，　Kralewski ，　R．　J．
　 　Felder，　and 　W ．F ．　Peck；Pんys．　Rev．　B ，47，6134 〔t993 ）．
6）　J．H ．　V ．J．　Brabers，　A ．J．　Nolten、　F．　Kayze1，　S．　H ．J．　Lellczowski，
　 　K ．H．　J．　Bushow ，　 and 　F、　R．　dc　Boer ； Phy．s．　 Ret丿．　 B，50，16410

　 　 （1994 ｝．
7｝ E．V ，　Sampathkumaran ，P，　L，　Paulose，　and 　R．Mahk ；P妙 ∫．尺 et・．

　 　 B，54，R3710 〔1996）．
8） 藤原哲也，藤井博信，繁岡　透 ： 日本応 用磁 気学会誌，24，〔〕00

　 　 〔2〔〕00〕．
9〕 G．Vcnturini，　R ，　Weklter 、　 E．　Rcssouche ，　 and 　B．　Malaman ：」

　 　 凡4agn ．　 Magn ．11fat ．，150，197 〔1995 ｝．
10｝ G．J、　Tomka ，　C．　Ritter，　 P．¢ ．　Riedi ，　Cz．　Kapusta ，　and 　W ．Koce −

　 　 maba ：Ph｝
’s．　Rev，　t3，58，633011998 ）、

Il）　T．　Shigeoka，　H．　Fujii，　H ．　Fujiwara ，　K ．　Yagasaki ，　and 　T ．　Oka ．

　 　 m 〔，tQ：J．　Magn ．　Magn ，ルfat．，31−34 ，209 〔1983 ）、
12）　T、Shigeoka ：／．　Sci，　Hiroshima びπゴび．　Sen　A，48，10311984 ）．
13〕　V ，SeじhovskS’、　L．　Havela ，　L．　Jirman ，　W ．　Ye ，　T ．　Takabatake ，卜L

　 　 Fujii，　E．　BrUck ，　F，R ．　de　Boer ，　and 正L　Nakotte ：∫ Ap ♪t．　Ph ）
・s．，

日本 応用磁 気学会誌　Vol．24，　No ．44 ，2GOO

N 工工
一Electronic 　 Library 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetics 　Society 　of 　Japan

14）

15）

70，5794 〔1991 ）、
、．「．N．　ATUonov 、　A ．　Ya，　Perlov，　P，　M ，　Oppcncer 、　A 、　N ．　Yaresko ，
and 　S．　V ．　Halilov：Ph ）

’s，　Ret，、　Lett．，77，5253 〔1996｝．
S．Maki 　and 　K．　Adachi ：メ P y々5 　Soc．ノρn．，46，　U31 （1979 ）．

16）　LMoreUon ，　P．　A．　Algarabet、　M ．　R．［barra　and 　C．　Ritter：Phys．
　　　Re ．r．’，　B，55，12363 〔1997 ｝．

　　　1999 年 12月 16 日受理 ，2000 年 1 月 25 日採 録

日 本応用 磁気学 会誌　Vol ．24，　No、4−1，20GO 213

N 工工
一Electronic 　 Library 　


