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　When 　conduction 　electrons 　are 　strongly 　coupled 　to
core 　spins ，　as 　in　double−exchange 　systems ，　they 　acquire

・ quantum （Berry） ph ・・e　 whi エ・ m ・Ving　 th … gh 。

crystal 　and 　are 　affected 　by　a　gauge 　field，　with 　the　result
that　 they 　 produce 　 an 　 anomalous 　 Hall　 effect ．　 We
measured 　the 　transport　properties 　of 　CrO2 　 as 　a 　pure
double−exchange 　ferromagnet ，　 and 　show 　that 　the
experimental 　resUlts 　ft〕r　the　anomalous 　Hall　effect 　of

CrO2 　are 　consistent 　with 　this　Berry　phase　mechanism

caused 　by　topological　spin 　defects．　 We 　also 　discuss　the
possibility 　 of 　magnetoresistance 　 resulting 　from　 such
defects．

Key 　words ： anolnalous 　HaU 　effect ，　 Berry 　phase ，
topological　spin 　de艶ct，　chromium 　dioxide，　epitaxial 　film

　　　　　　　　　　　1．　 は じめに

　　XY モ デル の よ うな 2次元 ス ピン 系で の 相転移は，い わ ゆる渦

とよばれ る
“
トポ ロ ジカル な ス ピン 欠 陥

”
に よっ て特 徴付け られ

る
］｝．こ こで い うス ピ ン欠陥 とは，その 配列に特異点を含む よ うな，

ス ピン の 空間的な変化で ある．3次元強磁 性物質におい て こ の よ

うな トポロ ジカル なス ピン 欠陥が，どの よ うに現れ，い かに 振 る

舞 うの か とい う興 味が もたれこれまでに研究 が行われ て きた．2
次元 系の場合で は トポ ロ ジカル なス ビ ン 欠陥の 様な特異点 を含ん

だ励起を，ス ピ ン 波 か ら分離する事に よっ て解析的に扱 うこ とが

で き るが，3次元系の 場合に はそ の よ うな取 り扱い は困難で あり，
もっ ぱ らモ ン テカル ロ （M （》 法な どの シ ミュレーシ ョ ン を利用 し

た研 究が な され て きた
213）．

　近年，巨大磁気 抵抗効果 （CMR ）を示す よ うなペ ロ ブス カイ ト

型マ ン ガ ン酸f匕物 （た とえば Lao．7Cao 、3MhO3 ）にお ける異常ホ
ー

ル 効 果 （AHE ）におい て，正常ホ
ー

ル 効果 （OHE ）とAHE の 符号

が反対で ある こ とや，異常ホ
ー

ル 係数　asの絶対値が，キ ュ リー温

度 （Tc）以上で最大値を持ちそ して緩やかに 減少す るこ とな どが 見

い だ され，この AH 巳 が，上述の トポ ロ ジカ ル なス ピン 欠陥に よ

っ て生 ずる とい うモ デル が Ye らに よっ て提案され た φ．彼らの 理

論に よる と，  マ ン ガ ン 酸化物 の よ うな二 較 鯑 合 CDE）
の 強磁 性に おい て 伝導電子 と局在ス ピ ン が強 く結合 して い る場合，
伝 導電子 が，有限温度 で 乱れ た 局在ス ピ ン の 中をその ス ピンの 向

きに従い なが ら移動 す る．電子がカイ ラ リテ ィの ある よ うなス ピ

ン 配列，あ るい は トポ ロ ジ カル なス ピン 欠 陥の 中を移動す る とき

に は，い わゆ るベ リ
ー

の 位相 を獲得 し，これ がゲージ場を通 して

仮 想酌な磁場 として働き電子 は ロ
ーレ ン ツカを感 じて 結果 として

ホー
ル 効果 として 現れる とい うもの で あ る．す なわち この モ デル
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は，DE 強 磁性の ような物質の AHE を調べ る こ とによ り，実験

的に トポ ロ ジ カ ル な ス ピ ン欠 陥の 振 る舞い を観 則で き る可能 陸を

示 して い る とも言え る．実際 CMR マ ン ガ ン 酸 化物の 強磁性領

域 で の 振る舞い は Ye らの モ デル とよい
一
致 を示 した．　CMR マ

ン ガ ン酸1匕物で は，た とえば LaMhO3 の   を 2 価の Ca で
一

部置換す る こ とによ っ て ，結晶にホ
ー

ル を ド
ー

プ す る．この 結果

DE が実 現し，結晶は金属的な強磁 性 となるわ けで ある．しか し

なが らこ の 置擲 ま局所 的な歪 み も伴 うため，単純な DE 強磁腔金

属 として取 り扱 うこ とは適 当で ない ．最 近 Kbrotin らは CrQ2の

バ ン ド計算 を行い，0 の 2p 軌道が キャ リア を供給してい る と解

釈 し，CrO2は 自己 ドーフ型 の DE に よっ て 強磁性が発現して い

る と提 案 した 5｝，すなわ ち CrO2の 場 合，　 DE を．実現 させ るた め

に化 学的 ドープを行う必要はな く，したがっ て 局所的歪み の ない

単純な DE 強磁 性体である とい える．

　この 単純 な DE 強磁性で ある CrO2 の AHE を測定 した結果
CrO2 におけ る AHE の 臨界領域で の 振 る舞 い は，単一

の 曲線で ス

ケ
ー

ル され る事が 見 い だ され，Ye らの モ デル に基づ い たス ケ
ー

リン グ関数 で良く再現 で き，トポ ロ ジ カル なス ピ ン 欠陥 の密度が

比 熱 と同 じ （あ る い は とて も近い ）臨界指数に なる こ とが示 され
た 6）．本研究で は，主 に強磁 騰 で の AHE と電気抵抗の 関係
に っ い て考察したい ．

　　　　　　　　　　　　 2．実験

　試料 は，常圧 化学気 相成長法 （CVD）によっ てル チル （TSQ ）基

板 （100）面上 にエ ピタキシ ャル 成長 させた D．図 1 に示 すよ うに，
管状炉 を 2 台直列に並べ ，反応管として 直径 30 皿 m の 石英管を

使用 した．出発物質，キャ リアガ ス として Ci〈）3，純酸素 をそれぞ
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Fig．1Tbp ： CVD 　setup ．　Bottom ： HaU 　patterns
f｛）rCrO2 （100 ）films．
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れ用 い た．C1つ 3 を約 260DC に保 ち昇 華させ ，　O．2　Yminの 流量

の 02 で基板ま で運 び， 約400 ℃ に保 たれ た基 板上 で成長させ

た．（図 1上参照．）

　四軸X 線回折で は，CK ）2 以外の Cr 酸化相 は み られず，また

offsecular な反 射測 定で は Clつ 2 の 正 方晶　（bct） を示す 2回対

称な回折パ ターン を確認 した，この こ とか ら CIO2 薄膜 は単結晶

基板の 対称 駐を保 っ たままエ ピ タキシ ャ ル 成長 して い るこ とがわ

か っ た．今回測定した試 料の 厚 さは 2300A で あ りこれ を二つ

に 分 け，その うち
一

っ に フ ォ トリソグ ラフ と Ar イオ ン ミリン グ

法 を用 い て ホ
ー

ル 抵抗測定用の パ タ
ー

ン ニ ン グを施 した、残 りの

一
つ は SQUID 磁力計 に よ り磁 f臟 1】定 を行 っ た．　 CTO2は bCt構

造 で あ り，（100）面の 場合面内に a 軸 と c 軸が存在する．そこで

図 1下に示すよ うに ホール パ タ
ー

ン として 電流経路が
“
L
”
型で，

11tく ｝1（レ とf！t＜ 001＞ の両方が同時に 測定で きる よ うな もの を

採用した，なお，測定磁場 は薄膜面に垂 直方 向に 7T まで，温度

は 10 〜480K まで とした．

3．結果 と考察

　電気抵抗の 温度依存性を図 2 に示す．室温 におい て は c 軸方 向

の 電気抵抗は a 軸のそれ よ りも大きい が T＝　160 　K 前後で こ の 関

係は逆転す
1
る．残留抵抗比 （RRB ＝pndpiD は c 軸方向で 66 ，　 a

軸方向で 20 で あ り，この 物質 として は十分 に良好な試料で ある

こ とを意味 して い る
s）．380K 付近には Tcに対応 す る変曲点がみ

られ た，そ こで 数値微分に よ り（嬋 7Tを求め Tcを決定 した，得ら

れた Ttiま　383．8K で あっ た，低温 に お ける比抵抗は小 さくa 軸で

は 9．3 μΩcm 　c 軸で は 5．1p Ωcm で あ り，良好 な金属 で あるとい

える．

〔
§
α
3

ξ

700

60e

500

40Q

300

200

100

0 10020D

τ 〔K）

300400500

Fig．2Temperature −dependent　resistiVity 　of　CrO2

for　both　a 　and 　c　directions．　The　inset　shows 　the

temperature 　derivative・

Ni や Fe な どの 強磁 陛金属 は Tcに お い て dp／
’
dT が 比熱 と同

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
じ臨 界 指数 を持 っ こ とが 知 られ て い る （Fisher

−Langerモ ァ

ル ）
9）．す なわ ち臨界領域に お い て は ，

　　　　dρ1dT ＝ （A ，
1α ）it1

一
α

＋S
。

＋ S
，
t （1）

で あ らわ され る，こ こ で 彦； 伊 蹴 ％ で あ る，臨界温 度 に

お い て ス ピ ン相 関 長 は 発 散す るが，電 気抵抗 と して 現れ る

伝導電子 の 磁 気 散乱 は，平均 自 由行 程 に よ っ て 制 限 され る

た め，結果 と し て 臨 界 領 域 にお い て 磁 気 抵 抗 に支配的な項

は，比 熱 と同様 に短 距 離秩序 の 部分 で あ る こ と を あ らわ し

て い る ．式 （1 ） を 用い て clPfdT をフ ィ ッ トした結果 を図 2

の挿入 図に示 した．Tc近傍の 丸ま っ た部分は格子歪み あるい は不

純 物などの 欠陥 薄膜 化に伴 う郁艮サイ ズ効果 に起 因 した もの で

あ ると考えられ るため，フ ィ ッ テ ィ ン グの 領域か らは除外 した．

フ ィ ッ テ ィ ン グの 結果 c 軸方 向 で は，α
＝−0，17士 O．Ol ，　 Tc ＝

383．8土0，2K で あ り，　 a 軸 方向で は ，α
＝・0，18± 0．02，　 Tc ＝

382．4±O．3K とな っ た．同様 な方 法 で 作成 され た CrO2 エ

ピ タ キ シ ャ ル 膜の オーダーパ ラ メータ 及 び 帯磁 率 の 臨 界指

数 はそ れ ぞ れ β
＝037 ±O．Ol，γ

＝ 1．43± O．Olで あ り10），臨界指

数間の 関係 式 α＋2房 γ
軍2 を用 い る とα ＝−0．17とい う値が得

られ，亟 17▼か ら得 られた指数 と極 めて よい
一
致 を示 した．こ の

こ とか ら CrO2 の よ うな強磁性金属で も Ni や Fe と同様な抵抗

異常を示 すこ とが分 か っ た．
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Fig．3　Hall　resistiVity 　isotherms　for　the　1〃c

direction．1／ft｝ direction　data　are 　identical　to

c
・direction　data　withi 皿 the　range 　of　experi 皿 ental

error ．

　図 3 に，J ／／〈001＞で得られ た10〜480　Kで の ホール 抵 抗の

等温 曲線 を示 す ，ホ
ー

ル 抵 抗 （伝導率） は，抵抗率 （伝導

率） テ ン ソル の 非対角 項 で あらわ され る、オ ン サ ガーの 原

理 に よ れ ば こ の 非 対 角 項は 結 晶 の 対 称 性に 関 わ らず等 しい

大 き さを持ち符号が 逆 で あ るた め， a 軸方向 に電流 を流 し

て 生 じ るホ
ール 抵 抗 と c 軸方 向 に電 流 を 流 し て 生 じ る ホ

ー

ル 抵抗 が
一

致 す る は ず で あ る．事実，我 々 の 測定に お い て

も，〃 ／〈OlO＞ と〃 ／〈001＞ は実験誤差 の 範囲で
一
数 を示 した．

磁 性金属の 場合，ホール 効果は，磁場に依存す る項 とそれ以外 の

項で，

　　　　　　　ρ．，
＝ R

、
B ＋ R

，μμ （2）

の 様に あらわ され る．

286
日本応 用磁気 学会誌　Vol．27．　No ．4，2003

N 工工
一Electronlc 　 Llbrary 　



The Magnetics Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Magnetlcs 　SOCIety 　of 　Japan

　通常の 強磁 性金属 と同様に低温 にお い て は ス ピ ン の 舌し瓦は なく，
そ の ため ホール 抵抗 として 現れ るの は正常項の みで異常効果はみ
られな い ，100K よ り高温 になる と異常ホ

ー
ル 抵 抗が現れ て くるが

その 符号は 正 常項 と逆向きで あり，Ni な どのそれ とは異な り，む
しろCMR マ ン ガ ン 酸化物の ホ

ー
ル 効果 の 振 る舞い と同 じで ある，

　等温 磁化曲線を測定する こ とに よ り式 （2）を用い て ＆ と fS
を分離で き る．図 4 は分離 して 得 られ た 島 の温度依存性 を示す．
低温 では 麁 は ほ ぼ零 であ り，100　K 付近か ら急速に増大 して Tc
＋ 30K 付 近 で 最 大値 を 持 ち そ こ か ら減 少 して い る，

多 くの 強灘 鋸 で は R
、

・・ 娠 の ス ケーリン グ を示 す

よ うな い わ ゆ るサ イ ドジ ャ ン プ機 構 に よ るAHE が 支 配的
で あ る こ とが 知 られ て い る．こ こ で 触 σ は 電気抵抗の 磁気
散乱に 起因す る成分で あ り、後述す る方 法で 見積 もっ た もの を用
い て こ の ス ケ

ー
リン グを試み た．結果 は，図4 上に示す よ うに，

Rsと AdeG の 問に そ の よ うな 関係 は 見 られ ず，　 CrO2 の AHE
は 従 来 の モ デル で は 説 明 で き な い こ と を示 唆 して い る，上
述の よ うに む し ろ定性 的 に Ye らの モ デ ル に よ く合 っ て あ
り，以 下 で は ブ《乃 で の Rsを Ye らの 議論 に 沿 っ て 定 量 的
に解析 し て み た い ．
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Fig．4Main 　panel ： temperature −dependent 　anomalous
且 ・n ・・ effi・i・ nt ・Th・ in・et　i・ a ・・ cali ・g　Pl・t　f… id・

’j。 mp
modeL 　The　label　of 　vertical 　axis 　is　the　same 　as　that　of
the 　main 　panel ．

　過 去 に い くっ か 報告 され て い る MC 法 を用 い た トポ ロ ジ
カル なス ピ ン 欠 陥 の 温 度依存性 に 関す る報 告 に よる と

， そ
の 密 度 〈n ＞は

，
exp （−ffc／ksの に比 例す る こ とが 明 らか に な

っ て い る
2）凱 　こ こ で ffcは トポ ロ ジ カル な ス ピ ン 欠 陥を

一
っ 励 起す る エ ネル ギー

に対 応 して い る．臨 界 領域以 下 で は

王 に ＋1と一1の 磁 荷 を持 っ た トポ ロ ジ カ ル なス ピン 欠陥が 1
格子 間隔程度で 強 く結 び つ い て お りこ の 2 つ の 特 異 点 が双
極子 と して 結 晶中に 存在 す る．ス ビ ン 軌道相互 作用 λs。 を
考 慮す る と こ の 双 極子 は 磁 化 〃 に 対 し て 平行 と反 平 行 で

縮 退 が 解け，反 平 行 の もの の 方 が 平行なもの に 対 し て エ ネ
ル ギー

的に 有利 に な る．こ の た め AHE は 外部磁場 の 向 きに

対 して 反 平 行 の 有 効磁 場に よ っ て 生 じ，結 果 と し て Rs と
Roが 逆 向 き に な る．そ して そ の 大 き さは，
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　　　　Rs − 一

号L

箒9葺簧駑〈n ＞R・　、、，

　　　　　　QC 　exp （
一

」E
（：
／k

β
T）／T

で あ らわ され る こ とが Ye ら に よ っ て 見 い だ され た
4）．こ こ

で Φ は 量 子化磁束， a は 格子 定数，　 n。1 は 単位 格 子 あ た り

の キ ャ リア 数 で あ る，図 4 の 曲線 は （3） 式 を用 い て フ ィ
ッ トした結果 で あ る．Tc以 下 の 広 い 温 度範 囲 で 極 め て よ く一
致 して い る こ と が わ か る ．得 られ た Ecは 1100 　K〜3　Tc

で あ り S ＝1 の 古典的 ハ イ ゼ ン ベ ル グ モ デ ル を仮 定 して
MC で 得 られ て い る 値

2〕
　8．　4　Tcに比 べ 小 さな値 で あ っ た ．　 DE

罰
ノ

鷺莞騰＋饗瓢灘腔獅菱揺課望鶏忽鋒
幅 な ど，CrO2 と そ の ま ま 比 較す る の に は 適 当 で は な い ，実
験 と MC 計 算結果 の 不

一
致 は ，計算 に用 い た パ ラ メータ の

選 び 方 に よ る も の か も しれ な い ． MC シ ミ ュ レ ー
シ ョ ン の

結果で は ，ハ イ ゼ ン ベ ル グ型 ，DE 型 の 強磁性 に関 わ らず，
Tc近 傍 で は，〈 n＞ 〜O．05で あ る こ とか ら

2）・3），こ の 値 を仮 定
す る と，！so 　

一’30　K とい う値 が 得 られ る．こ の 2soは ，　Ye ら
に よ るLCMO に 対 す る 解析 の 結果 （λso

〜2K ）に比 ぺ て 大 き
い が，そ れ で も十分に 現 実 的 な 大 きさで あ り，Cr4＋の ス ピ
ン 軌道相互 作用 が Mn4 ＋

お よび Mn3 ＋

） に比 べ て 大き い 事
に 起因 して い る もの と思 われ る．以 上 の よ うに トポ ロ ジ カ

ル なス ピ ン 欠 陥 に 起因 した AHE の モ デル は CrO
， に お い て

よ い
一

致 を示 した とい える，

500

400

書　 3・・

9
譯 …

100

050

　　　　　且OO 　　　　T50　　　　2DO　　　　250　　　　3eO　　　　350

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Temperature 〔K ）

Fig．5Fit　result 　fbr　c・direction　resistivity
accordi 皿 g　tO　the　topological　defect　mode 正，　eq （3）

　次に 電気抵 抗の 温 度変 化 と トポ ロ ジ カル な欠陥の 関係 に
つ い て 考察す る．先 に 述べ た よ うに 臨界領域 で は CrO

、
に お

い て も Fisher−Langer モ デル は有効 で あ り， こ の こ とは短
距離磁気 秩 序 が電気抵抗 に 関 し て 支 配 的 で あ る こ と を意味
して い る．トポ ロ ジ カ ル な ス ピン 欠陥は，特異点を含む よ
うな ス ピ ン 配列 で あ る か ら，局 所的 に 短 距 離秩序 が低 く，
結果 と して こ の よ うな 欠 陥が 磁気 抵 抗の 原 因 とな っ て い る
可 能性 が あ る ．磁 性 金 属の 電気抵抗 は，Matthiessen 則 の

成立 す る範囲 で ，

　　　P ・・ ’（T）一

ρ・
＋ Pl。、μ ）・ ρ 。 。 9 （T ） （・）

とあ らわ され る，こ こ で ρ淋 残留抵抗，伽 は 格子振動 との相互

作用 に よ っ て生 じる項 で あ り，多くの場合 Debye温度をパ ラメー
タ として Bl〔）ch

・Gn 皿 eisen 関数1D
で よ く合 う．最後 の 項 は磁気散

乱に 起因 した もの で あるが，T く 0．ITc の よ うな衝 且における強磁
性 金属で は ス ピ ン 波で 良く合い ブに 比 例する

12）．我々 の 興味は トポ
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ロ ジ カル なス ピン欠陥の 励起 され る よ うな より高温 か っ 広 い 温度

領域で あ り，そ の 欠陥の 密度は広い 範 囲で expe 及 1姑 77）に比例

する
2）3）．した が っ て結晶中に発生 した

一
組ずつ の トポ ロ ジカ ル 欠

陥が独立に ，
ち ょ うど磁 性不純物の よ うに散乱中心 と して 働く と

仮定する な らρ 
¢ exp （’EclkeT ）とお くこ とができ る．　CrO2の

Debye 温 度として 0 〜593　Kl3）を も ちい て 式 （4 ）を 使 っ て

フ ィ ッ テ ィ ン グ を 行 っ た．図 5 に 350K ま で の c 軸方向の

電 気 抵 抗 の 温 度依存性 と，そ の フ ィ ッ テ ィ ン グ結果 を示 す．

フ ィ ッ テ ィ ン グに よっ て 得 られ た 茨 は 1090K で あ り，　AHE

の 解析に よっ て 得 られ た値，1100K と大変よい
一
致を示 した．こ

の結果 は トポロ ジカル な欠 陥がベ リーの 位相を介 してAHE を生 じ

させ るの みならず，磁 気抵抗の 散乱 中心 として 作用 し てい るこ と

を示唆 して い る．この よ うな解釈が適当で あるな らば，温度の 上

昇とともに トポ ロ ジカル な ス ピ ン欠 陥が結晶中 に生 じ，その密 度

に 比 例 して電気抵 抗 が増大する と考え られ る．そ して臨界温度 に

おい て トポロ ジカ ル な欠陥密度が比熱と同様の 弱 い 異 常を示 すた

め に，電気抵抗 も同 じ く弱 い 異常 を持っ とい うよ うな描像が え ら

れ る， Fisher−Langer モ デル に お ける 短距離 ス ピ ン 秩序 と

トポ ロ ジ カ ル な ス ピ ン 欠 陥が 臨 界 領 域 で 本 質的に 同 じ で あ

るの か ，低 温 で の フ ィ ッ テ ィ ン グの 結果得られた散甜 辰幅 が，

トポ ロ ジカル なス ピ ン 欠陥 か ら期待 され る もの と同程 度なの か な

ど現在検討中で ある．

4．ま とめ

　良好な CrO2の エ ピ タ キ シ ャ ル 膜 を作成 し，こ れ を 用 い て

電気抵抗 ，ホ
ー

ル 効果 ，磁 化 測 定 を 行 っ た ．dp／dT は

Fi＄her−Langer モ デル が有効で あ り，比熱 と同 じ 臨界指 数

を示 す こ とが わ か っ た．ホ
ール 効果 は Rs と Roが逆 向 きの

符号 を持 ち，Rs は Tcよ りは る か に高 い 温 度で 最大値を示 し

た ．こ れ らの 振 る舞 い は トポロ ジカル なス ピン 欠陥に起 因した

AHE の モ デル とよく符合 し，そ の 定 性的な傾 向の み な らず定量的

に も実験的に 得られた Rs をよ く説 明 で きる こ とが 分か っ た，

ま た 局 所 的に 大きく乱れ た ス ピ ン 配列 を持 っ こ の よ うな ス

ピ ン 欠 陥が 電 気 抵 抗 の 原 因 と な る よ うな簡単なモ デ ル を提

案 し，電気抵抗 の 温 度依存性を解析 したとこ ろ，AHE と電

気抵抗の 間 に 密接な関係が あ る こ と が 示 唆 され た．
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