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研究成果の概要（和文）：ホイスラー化合物は、新しい機能性材料になりうる物質として大きな注目を集めてい
る。本研究では、従来、磁性の応用の観点からは有用であると見なされていなかった反強磁性体が、基礎・応用
の両面で注目を集めていることを踏まえ、ホイスラー化合物での新しい反強磁性体と、そこでの特異な特性の創
製を目指した。
本研究では、ホイスラー化合物Fe3-xMnxSiにおいて、新しい反強磁性相を見出し、その性質を明らかにした。ま
た、ホイスラー化合物Ru2-xFexCrSiでは反強磁性やスピングラスに伴う特異な現象を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Heusler compounds have attracted a great deal of attention as potential new 
functional materials. In this study, we aimed to create new antiferromagnets and unique properties 
in Heusler compounds, based on the fact that antiferromagnets, which were not considered useful in 
terms of applications in the past, have been attracting attention in both basic and applied fields.
In this study, we found a new antiferromagnetic phase in the Heusler compounds Fe3-xMnxSi and 
clarified its properties. In the Heusler compounds Ru2-xFexCrSi, we have also revealed unique 
phenomena associated with antiferromagnetism and spin glass.

研究分野： 金属物性、物性物理学

キーワード： 反強磁性　ホイスラー化合物　強磁場　高圧　スピングラス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまで、強磁性が主に注目されていたホイスラー化合物であるが、反強磁性においても多様な様相を示し、基
礎物理や材料研究において注目すべき物質であることを明らかにした。ホイスラー化合物Fe3-xMnxSiでは、長年
知られていた転移のほかに、新たな反強磁性相があることを見出し、多様な磁性の存在を明らかにした。さら
に、磁気熱量効果を示すなど、磁気材料としても期待できることを示した。また、ホイスラー化合物Ru2CrSiの
反強磁性は、強磁場でも壊れない特異な性質を持つことを明らかにした。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
ホイスラー化合物は、X2YZ の組成をもつ、立方晶の、比較的単純な規則合金・金属間化合物で
あるが、その物性は多様である。古くからその磁性には興味が持たれてきたが、ハーフメタル、
熱電材料、強磁性形状記憶物質など新しい機能性材料として大きな注目を集めるようになった
（ハーフメタルとは、伝導電子が 100 %スピン分極した強磁性体金属のことで、スピントロニク
スといわれる分野で応用が期待されている）。実験的にも Co2MnSi では高いスピン分極率が報告
された。 
従来、磁性体の応用という面では、ホイスラー化合物に限らず、強磁性の利用がほとんどで、反
強磁性体の利用は補助的な役割に限られていた。しかし、スピントロニクスにおいて、反強磁性
体が、単に補助的な役割でなくて、強磁性体に代わることができる可能性が指摘されるようにな
った。そうなれば、漏れ磁場が小さいなど好ましい場合も多く、さらに、スピン分極率の高いハ
ーフメタル反強磁性体（正確にはフェリ磁性で磁化が打ち消しあったもの）が実現できれば理想
的である。また、ホイスラー化合物やその関連する物質において、トポロジカル絶縁体やスピン
ギャップレス半導体といわれるような特殊なバンド構造や磁性を持った物質も予測され、それ
と反強磁性との絡み合いも興味深い。また、応用の可能性を考える場合、反強磁性転移温度(ネ
ール温度)が高く、室温で安定性の高い反強磁性状態である物質が望まれる。一般にネール温度
の高い物質は少なく、ホイスラー化合物においても最高で室温程度である。そのような観点から、
ホイスラー化合物において、新しい反強磁性体の探索や、反強磁性に係わる新しい性質・機能を
持つ物質・現象を探求した。 
 
２．研究の目的 
この研究では、ホイスラー化合物において、 
1) 高いネール温度を持った反強磁性体 
2) 反強磁性ハーフメタル（フェリ磁性ハーフメタル） 
の発見、創製を目指し、系統的な試料作製を行い、物質探索を行った。また、基礎物性の測定に
より、物性の解明、新しい性質の探求を目指した。また、それとともに、それまでに我々が研究
を行ってきた、反強磁性相互作用が関与するホイスラー化合物において、系統的に物性を調べ、
新しい磁性や特異な物性を見つけることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
ホイスラー化合物のなかでも、反強磁性相互作用が生じやすいと考えられる Ru 基ホイスラー化
合物や、磁性元素として Cr, Mn を持った化合物を中心に、組み合わせ・組成比を系統的に変え
て反強磁性体を探索した。それらの磁気的、熱・輸送測定などにより、系統的に物性を把握し、
理論的な検討を加え、新しい物質や現象を、候補を絞り込みながら探求した。また、これまでに
我々が研究してきた、反強磁性成分を含んだ相を持つ Fe3-xMnxSi や、反強磁性相やスピングラス
が現れる Ru2-xFexCrSi において、組成を変えた試料の性質を系統的に調べ、反強磁性相やそれに
関連する特異な物性を見つけることを目指した。。 
 
４．研究成果 
(1) Fe3-xMnxSi  
Fe3-xMnxSi は古くから研究され、0.75<x<1.7 では、強磁性転移（転移温度 TC）を示し、さらに、
それより低温で、反強磁性成分を含んだ相（こ
こでは、AF 相、転移温度は TAとする）に転移す
ることが知られていた。Fe3-xMnxSi は理論的に
は広い x の範囲でハーフメタルの候補である
が、0.75<x<1.7 で低温では反強磁性成分を含む
AF 相であるため、ハーフメタルであるとの予測
と一致しない。このことはいまだ議論となって
いる。x = 1.7 では TC, TA が 80 K 付近で接近
するが、詳細は不明であった。本研究において、
x=1.7 の試料で、磁化の温度依存性、磁場依存
性、比熱を測定した。図 1に、温度に対する磁
化 M と比熱 Cを示した（ただし、グラフでは C/T
の形で示してある）。3つのアノマリーが M と C
の両方に、同じ温度で観測された。これにより、
TA より低い温度 TA2において、これまで知られ
ていなかった反強磁性とみられる相（AF2 相と
する）への転移があることが確かめられた。ま
た、メスバウアー分光の測定を行った。これに

 
図 1  Fe1.3Mn1.7Si の 3 つの磁気転移温度（TA2, 

TA,TC）付近の磁化(M)と比熱（C/T）[1]。 



より、低温での内部磁場の存在を確認し、AF2 相は 磁気秩序相で、反強磁性相である可能性が
高いことを明らかにした。また、この相は反強磁性ハーフメタルの可能性の面でも興味深い。 

低温で磁化の磁場変化を測定すると、AF-AF2 転移が磁化の不連続的な変化として観測された。
また、その磁場誘起的な転移は、温度が低くなると磁場上昇下降間で大きなヒステリシスを伴う。
以上の結果は、この組成では 3 つの磁気的な転移があり、新たな反強磁性相が存在することを明
らかにしたものであり、長年信じられてきたこの物質の磁気転移についての知見を変更したと
いう、学術的な意味がある。 
 また、磁気熱量効果を見積もると、正負の磁気熱量効果があり、正の磁気熱量効果は、他の大
きな効果を示すとされる物質と同程度の大きさがあった。正の磁気熱量効果は反強磁性の出現
が関係している。この結果から、磁気冷凍に利用できる磁気熱量物質としての可能性もあること
が分かった。 
 また、この系について異なる x（1.7<x≤1.85） 
での磁場中の磁気転移を、磁化測定によって調
べた。図 2に示されるように、TA（破線）は磁
場によってあまり変化しない（x にもほとんど
依存しない）が、TA2(AF-AF2 転移、各記号で組
成別に示してある)は磁場変化する。また、xの
増加に伴い転移磁場が増加し AF2 相の領域が
広がる。1.65≤x≤1.7 で零磁場で 3 つあった転
移は、x の増加に従って徐々に接近し、x = 1.8 
では強磁性転移が消える。図 2 から AF-AF2 転
移線は有限磁場で TA 線にぶつかるように見え
る。つまり、x = 1.8 では、AF 相は有限磁場で
のみ存在し、低磁場では常磁性相から AF2 相へ
の１つの転移のみが起き、強磁性成分を持った
相は生じないように見える。また、x = 1.7 において圧力による磁気相図の変化を調べた。これ
によると、圧力の増加による変化は、Mn 量の増加による変化に似ている。Mn 量の増加により、
格子定数は増加するので、この結果は、単に格子定数の変化では説明できず、磁気的な相互作用
についての貴重な情報を与える。 
(2) Ru2-xFexCrSi 
Ru2-xFexCrSi はハーフメタルであることが予
測され、Fe 量が多くなると確かにハーフメタ
ルの候補であることが実験的にも示された。
Ru が多くなると強磁性が弱くなる一方、反強
磁性相互作用が強くなり、スピングラス的な
振舞をするようになる。また、Ru2CrSi では TN 

= 14 K の反強磁性を示す。図３に示すように、
本研究での、パルス磁場を用いた∼50 T まで
の高磁場の磁化(M)・磁気抵抗(R)の測定や、
14 T までの定常磁場での比熱(C)の測定によ
り、Ru2CrSi の反強磁性転移温度は 50 T の磁
場までほとんど変化しないこと、つまり、反
強磁性を壊す臨界磁場が見積りできないほど
大きいことを明らかにした。通常の局在モー
メントでの反強磁性では、そのようなことは
考えられず、特異な反強磁性といえる。Ru を
含んだホイスラー化合物では比較的高い TNを
持った物質が報告されている。本研究では、
そのような物質は見いだせなかったが、磁場に影響を受けないという意味で、Ru2CrSi は大変強
固な反強磁性体である。さらに、これが生じる機構を解明することにより、温度に対しても強固
な高い TN を持つ物質の開発につながると考えられる。また、Ru1.9Fe0.1CrSi はスピングラス的な
振舞を示すが、磁気抵抗において異常なヒステリシスを持つことを見出した。これは、スピング
ラスが係わった現象であることは間違いなく、この系の反強磁性的な傾向がもたらす特異な現
象であるといえる。 
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図２ Fe3-xMnxSi(1.65≤x≤1.85)の磁気相図 [2]。

AF2-AF 転移(1.7≤x≤1.85、x の値は図右に示す)は

組成、磁場に依存する。破線は TA を示す。 

図３ Ru2-xFexCrSi の磁気相図 [3]。破線は x = 0

での反強磁性転移を示す（挿入図では∼50 T の磁場

まで示してある）。 x = 0.02, 0.1 については、ス

ピングラスに伴う異常が観測される点を示す。 
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