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グラニュラー物質の高圧下での量子輸送特性の変化

　　　　　　　　大学院理学府基礎粒子系科学専攻多体系基礎論H

　　　　　　　　　　　　　　　　　　＊東北大学金属材料研究所

加治　志織、大橋　政司、三谷　誠司＊、高梨　弘毅＊、巨海　玄道

　Co－A｝0グラニュラー薄膜は、　Co粒子がA豊酸化物絶縁相にナノスケールで分散

した構造をもつ金属一非金属グラニュラー物質でトンネル型磁気抵抗効果（丁撒翻

Magitetogesist，aitce：TMR）を示す典型的物質である．今回我々は低温・高圧下でこの

物質の電気抵抗の測定を行い、その特徴ある温度依存性の圧力変化及びTMRの加

圧による増大を測定した、これらの結果について概観し、その背後に横たわる物理

的な機構を考察する．
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9eはじめに

　トンネル型磁気抵抗効果（TMR）を示す金属一面金属グラニュラー膜は絶縁相の中に金属粒

子がグラニュラ一意（粒状）に微視的に析出した2相分離状態の物質で、以下のような特徴

がある。

　（D．ミクU組織構造は、非金属絶縁相に数懸程度の金属粒子が析出したグラニュラー構造

　　　をとる。この中で強磁性金属粒子が絶縁体の幅の狭い粒界でネット上に取り囲まれて

　　　いる。この構造が高い電気抵抗の原因になっている。

　（2）．電気抵抗率ρが！が～6tt　cmと非常に大きい［i〕。金属粒子が絶縁相で隔たれているため、

　　　電気伝導は電子のトンネリングによると考えられ、電気抵抗は温度の低下に伴い急激

　　　に増大し、ρ　・Cexp（1／fT）に示される温度依存性を持つ。これは通常の半導体の電気

　　　抵抗の温度依存ρ　・cexp（一E／kBT）とは異なっている。

　（3）．電子のトンネリング確率は2つの粒子問の磁気モーメントが平行な状態で最も高くな

　　　るため、電気抵抗は磁場を印加したほうが無磁場の状態より小さくなり、大きなトン

　　　ネル型磁気抵抗効果（TIVIR）が観測される。

今回測定に用いたCo・A丑・0はTMRを示す金属一非金属グラニュラー物質の典型例である。
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2．実験装置

　圧力の発生に用いたピストンーシリンダ

ー法は圧力分布が極めて小さく、高い静水

圧を発生できるという特徴があり・高圧実　（3）

験では広くつかわれている方法である。本

実験では6nm　¢のピストンーシリンダーを

使用した。

　図1に圧力容器の断面図を示す。装置は
大きくピストン部分とシリンダ＿部分の⑨

2つのパートからなる〔2］。従来のCuBe

（鮮’～35＊2）製のシリンダーでは発生圧④

カは2GPa前後が限界であったが、今回非

磁性超硬合金のMP35N＊3をシリンダーに用

いることにより、圧力範囲を3．1GPaまで
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　難広げることができた。圧力容器は外形18懸

φ、内径6齢φのMP35N製のシリンダーを

CuBe（非磁性）の締め付けリングを圧ばめ

して使用している。その外側にヒーターと

してマンガニン線が巻いてあり、温度制御

ができるようにした。台座（8）とシリンダ

ー（5）（ともにMP35N製）は互いにねじをき

ることによって、加圧時にヘッドがはみ出し

てくるのを防いでいる。（6）のCu製のシーリ

ングリングは高圧でテフロンがピストンと
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図1ピストンシリンダー型圧力発生装置の

　　　断面図

の隙間から流れ出すのを防ぎ，加圧効率をよくするためである。

テフロンセル内の圧力は（9）のエポキシ（又はスタイキャスト）で封入され、物理量測定のため

のリード線はキャップ（4）にあけられた穴から常圧側に取り出されている。

この穴は高圧側に1．2ma　¢、低圧側に1．0㈱φの2段の穴をあけ、エポキシ樹脂（又はスタイ

キャスト）がbiow　outするのを防いでいる。

　図2に今回の実験で使用した低温・高圧・強磁場発生装置の断面図を示す。荷重は（1）の

3◎to蔓油圧プレス（理研機器）で発生され、自動精密圧力保持装置（理研機器G鯉一〇7－300－S3）

で制御される。これにより温度変化によって圧力が変化することがなくなり、高圧容器内部

の圧力は常に一定に保たれる。（2）のSUS製ピストン（非磁性）でHe　cha曲erは（3）の0－ring

＊1ロックウェル強度Cスケールで硬さを示す単位。

＊2315℃で3時間の時効処理後

＊3Ni－Co－Cr－Mo合金。583℃で4時問の時効処理後HRC～50の強度をもつ。
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でシールされている。荷重は（4）

のコンプレッションロッドを通

じて（8）のWC製のピストン、さ

らに（9）のピストンーシリンダ

ー型の高圧セルに伝えられる。

（4）は断熱のためFRP（Fiber

Reinforced　Plastic）のディスク

（外径40mmφ，内径15醗φと外径

28鱒φ，内径互5醐φ）をつないで作

られている。（5）は荷重を保持

するためのテンションロッド、

（10）はOXFORD社製のNbTl超伝

導マグネットで4．2Kで9　T、2．2K

で11Tまで磁場を発生する事が

できる。　（6）はthermal

radiatio臨shield、　（7）はクラ

イオスタットである。

図2低温・高圧・強磁場発生装置の断面図

3．試料作成

今回用いた試料C◎s2A盈2002sは反応スパッタリング法で作成された。　CeA｝合金ターゲット

を酸素とアルゴンガス中でスパッタすると、選択的に蝕の酸化が起こり、A互・◎xideアモ

ルファス中にCo粒子が析出する形でグラニュラー構造が形成される。組成はNの割合及

び吹き付けるガスの酸素濃度によって調節されている。三四は膜厚計により測定され、今

回の試料では1緯である。また電子顕微鏡観察からCo粒子の直径が2～3　itm、粒子問距

離がlitmであることがわかっている。
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4．実験結果

　Abelesらはグラニュラー系の電気抵抗の温度依存性が

　　　　　　1◎9　ρ　＝＝　A　×　　アーα　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）

で表され、α＝1／2であることを実験的に見出した。この温度依存性はそれ以前に見出されて

いた熱励起による伝導（α＝1）や、variable　raiage　hopping（α＝i／4）とも異なる。彼らはこ

の特異な伝導の温度依存性を金属粒子の帯電効果とグラニュラー系の持つ構造の特殊性から

説明した［3，4］。この式で示されるように低温になるにしたがって電気抵抗は急激に増大する。

図3に高圧下におけるC◎52A12。028での電気抵抗率の温度変化の例を示す。これより低温で抵抗

率が急激に増大するという振る舞いは圧力を印加しても本質的に変化はないことがわかる。

しかしながら図3からわかるように抵抗の増大は圧力によって挿えられ、p（T）曲線は全体と

して下にスライドしていく。式（1）にしたがって解析を行うとT｝1／2の係数．4が圧力によって減

少する。この係数は電子のトンネル確率や粒子閥距離などに依存し、これが圧力によって減

少することから、圧力を印加することで粒子聞距離が縮み、トンネルバリアーが薄くなった

と考えることができる。同様の結果がCo43A124033でも得られている［5］。
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図3高圧下の電気抵抗率の温度依存

　次にトンネル型磁気抵抗効果（TMR）について述べる。　Co－A　1－0グラニュラー薄膜におけるTMR

効果はいずれも磁場をかけると電気抵抗が減少する負の磁気抵抗効果である。室温、77Kに

おいては磁性がどちらの組成でも超常磁性のため、ヒステリシスはなく、磁場の印加によっ

て電気抵抗はなだらかに減少する。一方、5K以下では強磁性が現れるため、4．2KでのMR曲

線にはヒステリシスが見られる。この振る舞いは高圧下においても変化は見られなかった。

しかしながら変化の割合即ちMR値に変化が見られた。
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図4高圧下でのMR曲線（7』77　K）

本研究の解析においてMRは以下のように定義した。

　　　　　　　MR　＝　（g）（H）ww　g3　．，）／　p　．．，　（2）

　図4にCos2A12。028の77　KのTMR曲線をしめす。高圧下ではMR曲線が鈍化している、即ちMR

の大きさは圧力をかけると小さくなることが分かる。室温においても同様の結果が得られ、

室温及び77Kでの磁気抵抗は圧力をかけるに従いほぼ直線的に減少し、　G．7GPaまでの範囲に

おいて室温で0。5％、77Kで約1％減少した。一方、4．2Kでは室温・77　KでのTMRの振る舞

いとは異なる圧力変化を示した。
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図5高圧下でのMR曲線（T＝4．2　K）

　図5にT：4．2Kでの高圧下におけるCos2A12。028のTMR曲線を示す。ヒステリシスのため、約

50mTでρ。。、をとる。この保持力は圧力下でも変化せず、誤差の範囲内で常圧と一致した。一

方でMR曲線は高圧下の測定になるにつれて、急峻になり、圧力を印加するに従って磁気抵抗
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は増大し、3GPaまでの範囲で約2％増大した。このように磁気抵抗に与える圧力の効果は温

度領域によってことなり、室温と77Kでは減少し、4．2Kでは増大することが明らかになった。

　これらの結果から、圧力の効果は高温側では現れず、低温で顕著になってくる効果、つま

りCoulo曲blockadeに影響していると考えられる。そこで圧力による構造パラメータの変化

によってCo賦lo紬blockadeとトンネル伝導が競合してもたらされた効果であると考え、解析

を行ったところ、高橋・前川らによって提唱されている高次のトンネル効果［6］を考えること

によって本研究の結果は定性的に説明されることがわかった［7］。
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