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CsCoC13 の 相 転移の 中性子散乱

　　　　　　 東 北大　理　遠藤康夫

序

　三 角 格子 1sing反 強 磁 性 体 の 相転移 と い う観点 で CsCoC13はの 相転移 を整理 して

み た い 。CsCoCI3はhexagonal　 perovkite 型結 晶 に属 す る イオ ン 結晶で Coイオ ン に

局在 す る 磁 気 ス ピ ン の 異方性 が強 い の で fictious　spin 　σ 2＝± ユ　で Coイオ ン

の 磁 1ヒを 書 き 表 す 。　 C 軸 方 向に 隣接す る強 磁 性 相 互 作 用 が C 面内 の そ れ に 比べ

て 極 端 に 強 い 為 に近似的に 次の 様 な Hamiltonianで そ の 磁性 の 概略が 理 解 さ れ て き

た。
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こ の HamUtonianか ら想 像 さ れ るこ とは 1次元 ising反 強 磁 性 的性質 で あ り、事 実

平 川 、吉 沢 等 に 代表 さ れ る研 究で 1次ftlsing特性は 既 に よ くわ か っ て い る。　 と

こ ろ が 、最近 「三 角格子 」 特 有 の frustrationの 効 果 が こ の よ う な鎖構造 を 持 つ

CsCoC！3に 反 映 さ れ て い る こ と が 見つ け られ たの は興味深 い こ とで あ る。　 本研究

会 の 主 題 も、専 ら こ の 点 で あ っ て、C託 oC13 で一体frustrationの 効 果 が 具 体 的な

形 で どの よ うに 見え て い る か を 探 っ て み る。　 つ ま り私 の 話 はCsCoC」 と い う反強

磁 性 体 の 相転 移 の 実 験 事 実 を 出 来 るだ け忠実 に 伝え て 、何 が 問題か を考 えて み よ

う。
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［1 コCsC‘）Cl3の 反強磁性搆造

　CsCoCl3の Coイ オ ン は C 面内 に 三 角格子 を つ く り、0 ’
K で は Ul↓d配 置 （量 子化

軸 に 沿 っ で σ 2 ‘ 1 の 状態 を u 广 1 をdと定 義 す る） を と る。勿 論、3 次 元 的 に 秩

序 状 態で あ る か ら、全休 と して 強磁性成分 は な い 。 こ の よ うな 状態 の 三 角 格 子 の

反 強 磁 性 副 格 子 はCQイオ ン の 作 る 基 本的格子 の 3 倍 周期 を と るの で 、基 本 格 子の

指数 を と る反 懿 性 副格子 の 黼 関係ta次 の 通 りで あ る。

H べ 号・h磯 ）
、
K 。

・ 臺ぐ・− k ）

　鬥ekata 等 に よ っ て 主 張 さ れ た よ う に、温度 を 下げ る と uud 状態 か ら も う 1 つ の い

わ ゆ る Partial　 Order（POD）相 を通過 して 無秩序相 へ と移行 す る こ と は次 ぎ の 我 々

の 測定結果 か ら見 て も 明 らか で あ る。但 し、こ こ で 問題 に な る の は、uud相 の 存在

を 示す （3、OJ ）の 磁 気散 乱強度 は、　 POb相 に 於て も全 く零 に は な らな い こ と で あ る 。

こ こ で 、 1＝ 1 と い うの は、c 軸方向に 反強磁 性 的 に 強 度 配 列 を して い る こ とに 対

応 して い る。

穿 ユ 図
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［2 ］CsCoC13の 磁気相転移

　下 の 図は 各 々 POD，uud 相 に 対応するブラ ッ グ点 で の 磁気散乱強度 の 温度履歴 の 様

子を実験 した結果 で あ る 。 こ の 結果を見 る と特 に 、8− 14K付近 に 大 き な温度履歴

が 見 られ る。又、ブ ラ ッ グ 点 を 少 しは ず し た磁気散乱の 温度変化 を測 っ て み る と、

や は りこ の 温度付近 に は っ き り した履歴が表 れ た 。 図の TNI 、　 TN2 と矢印をつ け

た21K と 8、5K は Neei 点 及び POD，uud 相転移 と い わ れ て い る 温度で 、　 Neel点 TNI は

臨 界 発散 に 伴 う磁気散漫散乱 の ピーク の 出 る温度 に
一

致 し、T 胞 は（301）ピークの

温 度 変化 の 最 も激 しい 点 を も っ て 決 め た。し か しこ の TN2 付 近の 磁気散 漫 散 乱の

温 度変化 の様 子 は TNI付近の そ れ と は全 く違 っ て い．る。こ こ ま で の 実験結果 を見
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て 、T 旧 は典 型 的 な 2 次 転 移 で あ る が TN2 で は む し ろ 不 連 続 相 転移 と は 言 い が た

い 。
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　 こ こ で 少 し 理 論 の 結 果 と対 比 して 見 よ う。こ の 問 題 は既 に 、鬥atsubara 等 に よ る

面問相互作用 を取 り込 む 上 記の ハ ミル トニ ア ン に よ るMonte　Carlo計算 や、　 Gre

st 等 に よ る しandau 　Gi2burg 　Wi　” son 理 論、す な わ ち 6回 対 称 の 破 れ を も つ 2 次

元 xy　 Harmi ［七〇 nian に よ る置き換えを行 っ た際 の Monte　Carlo計算 等 が あ り、相 転

移 に 開 して 、あ る 程 度 の 理 論 的指 針 が 与 え られ て い る 。　その 結果 か ら、PODの 実

態 ら し きも の は、前 者 で は uud と udd との 交代 し た も の 、後者 で は （M、一
胤 の相 で

あ る と示 唆 さ れ て い る 。 ま た 、 PODと uud 相 と の 転移も 1 次相転移的不連続の 存在

を 示 唆 して い る。しか し厳 密 に は、比熱 に lajumpが 示 さ れ て い な い 。た だ、こ れ

らの 計 算 はCsCoC13の 状 況 と は 随分 異 な っ て 、　 C 面内の 相互作羂の 方 が C 軸方向 の

相互作用 よ り強 い か、同程度位 しか 取 り扱え な い 。 又、CsCoCisで は ス ピン 空 問 で

［＄ ing性 が 完全で は な く 横成分 は約 10％ 混 じ っ て い る の で 、計算で 取 り扱 わ れ て い

るモ デ ル 系 と の 違い を は っ き り理解 して お く必要 が あ る。

匸3 ユPOb相 の 存在 と相転 移

　三 角格子 lsing反強磁性体及びそ れ が 弱 く 3 次元的に couple し た系 を取 り扱 う理

論 で 予 想 され て い るPGb相 は副格子 磁化 の 温度変化等の 実験を見 るか ぎ り、そ の 存

在 を 否 定 ず る も の で は な い。　 しか し この POD相 の実体 は まだ 見 る こ と が で きな い 。

そ も そ も、
”

Partia［lyordered”　と い う 言 葉の 定義 も 曖昧 な も の で あ る が、理

論で 示唆 さ れ た 通 りの も の か と問わ れ て も、又、磁気相転移を厳密 に 定義するこ

と も実 験 事 実 を 見 て 確 定 的 に 答 え る こ とは 難 しい 。

　 さて 、CsCoC13の 場 合 、中性 子 回 折 で 、
　 PODと uud 相 との 区別は、前者が　 H ＋

K ＝ 　 3n 　が 禁制反射 と な る の が 唯
一の 直接的決め 手 で あ る。　 第

一
図の よ う

に 我 々 の 実験で は 中問の 温度　　8、5K く T 〈 21K で も （3、0、1）反射 が 残 っ て い る。

（1、O、！）、（3、O、D の 磁気反射の 広が りPq の 温度変化 は 面 内 方向 と面問方向 で は 異

な る 様相 を 呈 し 、面 内の 線巾は TN2 ｛寸近で 急 激 に sharp に な るの に 面 問 （鎖）方向

の そ れ は、TN2 に 向か っ て むしろexponen 七la1 に狭 くな る。こ の 物理的状態 に つ い
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て は後 で 触れ る が、注目す るべ き点 は、こ の よ うな 振舞 い は や は り 、 POD相が 単純

な も の で な い こ と の 1 つ の 証 拠 で あ ろ う。
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　も うひ とつ の 実験事実 は Shibaに よ っ て 指摘 され たRaman分 光 に よ る マ グ ノ ン サ

イ ド バ ン F の 実 験 で 、図 に 示 し た よ うに 、TN2 以 下 で POD相 が残 る 事 実 と

TN2 ＜ T ＜ TNI で uud 相 が残 るこ と も示唆さ れ、こ れ らの 実 験 が 必 ず しもG 「ound

state を 直 接見 る わ け で は な い が 、我 々 の 実 験 が 示 す TN2 ＜ T く TNI で の uud 相 の

残存とは
一

致 ず る 。TN2 付近 で の 温度履歴 や ブ ラ ッ グ 散 乱 強 度 の 散 漫散乱 の 強度

の 時 間 的 変化 の 実 験 とは 符号 す る も の が あ る 。 依然として TN2 で の 狭義 の 相 転 移

は 否 定 的 な も の と解 釈 して い る。

［4 ］相転移 の 物理

CsCoC13の C 軸方向に 伝幡 す る Solitonに よ る中 性 子 散 乱 が TN1 以 下 で も 観測 さ れ

る。こ の 実験 を 行 っ たBoucher等 は TN2 こ そ Soli七〇 n が 凍結す る温度 で あ る と主 張

して い る が、そ の 根拠 も そ れ ほ ど確 か で はな い 。 す な わ ち 、Soli七〇nの 動き が 活発

で な く な る と 鎖 同 士 の 相 関 が 変 化 す る こ と は、1 次 元 鎖 の 不純物効果が 鎖 問 の 相

関 に 鋭敏 な効果を も た ら す こ とか ら想像 し た も の で あ ろ う が、TN2 が 柑転移点 と

定義 さ れ る か ど う か は未 だ 説得力 が 乏 し い と考 え て い る。

　
一

方 で、Matsubara等が 示唆した よ う な面内で の udol → dou ← 》 oud

domain 間 の sublattlce 　switching 等 に よる 描像も 考 え ら れ な くは な い 。 〈→ 間

の 遷移 が許 さ れ て 結果的 に あ る 緩和時間 で 容易に 、u ，dの 入 れ 換 え が 起 こ っ て い る

と い う も の で、我 々 の 副格子磁化 の 温度履歴 や、時効の 実験 を 説明 す る モ デ ル と

な っ て い る と も い え る 。 しか し 直接domainwal1 の 動 き を 見 た わ け で は な い の で、

単な る想像に 過 ぎ な い 。 実験家 と して は ideaに 富 ん だ手 段 で こ の 相転移 や 、　 POb相
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を 詳 し く観察 す る研究 を 考 えて み た い も の だ。磁 気 ドメ イ ンの 存在 や、緩和時間

の 長 い 磁 化の 揺動 に よ っ て 、偏極 中 性 子 が 磁 性 体 内 を 通過 す る問 に 、そ の 偏極成

分を 失 う実験方 法 が あ る。我 々は パ ル ス偏 極 中 性 子 を使 うの で 、そ の 波長 に よ る

偏極度解析 を調 べ る 方法を 開発 し たの で 、こ の よ う な 問題 に も 応用 して み た い 。
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