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1.は じめに

Fe7Se弓は ピロタイ ト (Fe7S8)と同様室温でネ

化をもつ数少ない遷移金属カルコゲナイ ドの一つである
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は六方晶系に属 し､基本的にはNiAs構造 をとる｡すなわち理想的

なNiAs聖のFeSeではSeの原子は六方最密構造 をと りFeは

Seの八面 休†立畳 を占め るがSe過剰の組成ではFeサイ トに空格子

点 が現われ､その化学式はE]xFe卜XSeとなる｡空格子点を含む面

と含 まない面 とが層状にオーダー し､ C軸方向に長周期の超構造をと

る｡Ⅹ=0.125のときつ まりFe7SeBにおいては､Fig.1に示

すような4倍の同期を持つく4C>構造が室温で安定である｡533K以

上の高温相では3倍の長周期を持つ<3C>横道が安定にな る｡1)

Fe7Seネ(4C)の磁性はフ ェリ磁性であるが､Fe2'とFe3'

の 2つの副格子によるイオン的なモデルで説明されてきた｡ 2)しか し

Serreら3)は金属的なモデルで説明すべ きだとしている｡一方､

この物質の電気抵抗は､2-101tで一定値 をと り10-100Kで

は急激に上昇 し金属的な振舞をするが､ 100K付近で折れ曲が って

350K付近 までほほほ一定値 (2×10~4E2･cm)を示 す｡この

折れ曲が りの点は磁化の向 きの変化する混度に相当すろ｡電気抵抗は

350K以上では減少の傾向に転 ずろ｡ また比熱の測定 か ら求めたγ
Fig.1.4C,Fe7Se等の結晶構造

(8m,l/mole/Kヱ)は狭い dバ ン ドの電子によるもの として合理的に説明され､これよりフェル ミ面 での状態密

度 は 1.4/eVと計算され る｡ これ らの事実 はFe7Se弓を狭 いdバ ン ドにおける StoAer型の遍
歴磁性体 として説明すべきことを示唆 している｡

我 々はFeTSeぅの電子構造 と磁性 との関係を明 らかにするため､この物質の光学的研究 を進めていろ｡

ここでは反射スペク トルおよび磁気光学 スペ ク トルについて報告する｡

2.実集

Fe7Se8単結晶はブ リッジマン法によ り作成された｡光学的測定 は鏡面研摩 された C軸を含 む面につい

て行 った｡この結晶の磁気容易軸 は C軸 を含む面内にあることが知 られている｡反射 スペ ク トルおよU磁気

光学 スペ ク トルの測定は､既に発表 した装置il･5)を用いて行 った｡測定温度 は茎退のみである｡

3.実演結果

Fig.2はFe7Se8単結晶研摩面の 0.5-3.0eVの範囲の反射 スペク トルR(W)である｡反

射率の絶対値 は水銀灯の 546nmの波長でエリ7'ソメ トリか ら決定 したn.kの値を用い､ R= くくn
-1)2+k三〉/ くくn+1)2+k21 の式により計算 した値で校正 した｡

反射スペク トルは低エネルギー側に向か って増加する傾向を示すが､はっきりした構造は示 さない｡ 次に

氏 (LJ)に対 してクラマース ･クローニ ヒの式 を用いて､光学定数 nおよび kを求め､これより伝斗率テン

ソル Jの対角成分 Jxx(tJ)の実数部 Jxx' (u')および虚数部 J xx'' (u)を計算 した｡クラマース ｡ク

ローニヒ変換においては､測定範囲外の外挿 が必要 となろ

が､低エネルギーに対 しては境 界における傾斜をもった直

線で外挿 し､高エネルギー側に対 してはR=R.](E/E.〕)~p too

の形の外挿 を行った｡パ ラメー タpについては､エ リア ソ

メ トリから求めたn.kの値 を再現 するようカッ トアン ド

トライで決めた｡この結果得 られた Jxx'および o･.{x''の

スペク トル をFig.3に示す｡

よ く細 られているように Jxxにはバ ン ド内遷移 とバン ド

間遷移の両方の寄与がある｡前者は所謂 ドルーデの式であ

らわされる周波数依存性 を持つ｡即ち

o･xx=LJ,/2/(U ヱ+1/T2) T+iuLJp三/(Lt)2+1/72)
ただしup2=Ne2/m'

uT>>1の極限では実数詐o･.LX'は I/O2､虚数部は I/

Oの周波数 依存性 を示すはすである｡ しか しFig.3を

見る限 りこの物質でバン ド内遷移が大 きい寄与を している

とは認め られない｡
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低エネルギー側のスペク トルが不完全なので断定するこ Fig.2FeTSeβの反射スペクトル

とはで きないが､1eV以下に強いバン ド間遷移の ピーク
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があるものと考えられる｡また2eV以上でもバン ド間遷移

の存在が推定される｡

次に､Fig.4にはFe7Se今のポーラーカー効果のス

ペク トルを示す｡カー回転は可視域では殆どゼロであり､

xJO5 FeTSe8 djcgonc暮
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増加 し0.9eV付近にピークを作る｡カー回転の増加の最

大のエネルギーにおいてRMCD く反射の磁気円二色性=4
×カー楕円率)はピークを持つ｡

カー回転 中Kとカー楕円率 恥 のスペク トルから伝導率テン

ソルの非対角成分 olx,(W)を計算することができる｡この

計算にあたってはR(u)から求めたn.kの助けを借 りる｡

qx,'=･C.A,utk(113nヱ+k2)¢･<-n(i-n2+3ka)符K〉
o･x,"≡-C.?u(n(1-n2+3kヱ)¢ K+k(I-3n2+kZ)恥〉

このようにして求めたo･"のスペク トルをFig.5に示す｡

o･x,もバンド内遷移とバン ド間遷移の両方からの寄与を持つ

が､前者はErsk
赦依存性をもたらす
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●l によれば J…に次のような周波

qx,I (LJ)≡-eつU｡2･o･Z,(pっ/ev｡)/W272
0･･." ''(u)=eou｡2･o･=>(pり/ev｡)/山 T

ここに<Ji>はスピン偏極度､Poは誘超される双極子モーメ

ン ト､voはフェル ミ速度である｡すなわち実数部は 1/O2､
虚数部は 1/Oの形となる｡Fig.5はこのことを見やす

くするためにuJx,をUに対 してプロットしてある｡もし

uo･.'=一定 という振舞があればバン ド内遷移の寄与と推論

できるからである｡ しかしFig.5の結果はそれを否定す

るものとなっている｡

4.結論

以上の結果.Fe7Se8のスペク トルには金属的な伝串電

子のバン ド内遷移の寄与ははっきりとは現われず､むしろバ

ン ド間遷移の寄与が低エネルギー域で大きく現われているこ

とが分った｡このことはFe7Se弓のフェル ミ面の直上 また

は直下に大きい状態密度を持った状態が存在することを示 し

ている｡今後はより低エネルギーの赤外講域の反射スペク ト

ルおよび磁気光学スペク トルの測定を行い､上述の推論を確

かめる予定である｡
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Fig.5 伝導率テンソルの非対角
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Fig･3伝導串テンソルの対角成分
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Fil.4ポーラーカー効果の

スペクトル

(実縫:カー回転､点線:RMCD)
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