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1　 中性子 自身の 性質

　　　中性子 の 粒 子 と して 最 も重要 な性質は 、電気的 に中性 で あ る事と 、 磁気 モ
ー

メ ン トを持 つ 事

で ある。前者の性質か ら 、 中性子 は 、 物質内 の 強力 な ク
ー

ロ ン ポ テ ン シ ャ ル の 影響 を受 けず、原 子

核近傍で核力 に よ っ て 散乱 され る　（核散乱）。核散乱振幅 は核種で 大きく異なる が、原子番号と は

無関係 で ある。こ の 性質をうまく利用すれ ば 、 特 に 軽元素 の 構造決定等 がX線 に比 べ 精 度良 く行 え

る 。

一
方、 磁気モ

ー
メ ン トを持 つ ため に、物質中の 磁性電子 の 磁気モ

ー
メ ン トと の 相互作用 に よ っ

て も中性 子 は散乱 さ れ る （磁気散乱）。磁気散乱 を測定する事で 、 物質中の 磁気的情報 が得られ る。

　　 次に 、 中性子 の 波 と して の 重要な性質と して 、そ の エ ネル ギーと波長 の 闃係 が あ る。X線 の

場合 、 ラ ウ エ 写真 等 に 用 い られ る X 線 の エ ネ ル ギーは 108K程度 で 、 物質中の 運動等 を測 定する に は

大 きす ぎる 。一
方、赤外、遠赤外 光 の エ ネル ギ

ー
は 室温 程度 で あ り、原子 の 運 動 状 態 等 の 測 定 に 適

して い る が 、 そ の 波長 は lo
‘一一lo6Aで 、 ミク ロ 構造 を調 べ る の に は 適 さ な い 。 こ れ に対 し、中性子

の 場合、例えば 通常の 散乱実験 に多く用 い られ る 波長2．42A の 中性子の エ ネル ギーは温度 に して 約

160K で あ る 。 従 っ て 、 中性子 は 、 電磁波 と比べ 、物質 の ミ ク ロ 構造 と動的ふ る まい を向時に か つ 精

度良く測定す るの に適 した エ ネ ル ギーと波長の 領域を持っ て い る とい える 。

2　 中性子 で な にが で きる か。

　　　中性子実験 は、大き く分けて 、 試料 で の 散乱前後 で 中性 子 の エ ネル ギー
解析 を行 う非弾性散

乱 実験 と 、
エ ネル ギー解析を行 わ ない 弾性散乱実験 とがあ り、前者 はエ ネル ギー励起 を伴 う動的 な

構造解析、後者は結晶構造 な どの 静的構造の 解析 に用 い られ る 。 表 1 に 、 中性子散乱を用 い て 行わ

れ て い る主な研究内容 と、中性子 の ど の よ うな性質を利用 して い る かを示す。こ の 表か ら 、 中性子

散乱実除が、広範囲の 研究 に役立 っ て い る事 が理解で きる と思 う［1】。
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3 ：測定の 原理

　　　こ こで は 、 磁性研究 に 最 も重要な 中性子磁気非弾性散乱断面積 に つ い て 説 明す る 。 中性子散

乱断面積 は、時空間を フ
ー

リ エ 変換 した逆空間で 記述す る の が 便利な の で、以下 で は 逆空間の 位置

ベ ク トル （波数ベ ク トル ）9 お よび振 動数 ω を用 い て 散乱 断面積 を表す 。 実際 の 実験 で は、こ の 9
とω は 、 散乱前後 で の 中 性子 の 運 動量変化 （散乱 ベ ク トル 〉と エ ネ ル ギー

変化 に対応す る 。

　　　中性子磁 気非弾性散乱 の 測定原理 と し ての 重要性 は 、 測定量 （散乱強度〉が 、 磁性研究 の 最

も基 本 的 な物 理 量 で あ る一般 的 な 動 的帯 磁 率 と直接的 な関係 に あ る と い う事 で あ る 。 中性子磁気非

弾性散乱断面積 は 定数項 を除 い て 次の 様 に 表され る。

纛 ・・［ノ＠r髪器（・・
− a・

’dp）s・・（d・・ ） （i）

（1）式左辺 は 、中性子散乱 の 立体角Ω、エ ネル ギー
ω 当 た りの 散乱断面積で 、 実際 に検出さ れ る

中性子 カ ウ ・ ト数眦 例 す る・右 辺 の f（O）は跋 形状 肝 で ・ 樅 骭 の 空 畍 布 の ・
一

リ エ 変

換 を表す・　 Sdi（O，
・・）は ・・ 翻 の 樋 で の 贓 り・の ス ピ ・ 隠 ・ 0）の 戚 分 と ・ ・齟 の 位置の 時

刻・で の ス ビ ・ 瓦（t）の β成分との 欄 の 熱平均猿 す ス ピ ・一ス ピ ・ 欄 関数〈5：（t ・ o）3’ω〉の 時

間と空間 に 関す る フ
ーリエ 変換 で、次 の （2 ）式で 表 され る 。

　　　　　　　　　・
。（e・

・）・ S．TJdFJd，（・：（・ ・）謬（’）〉・
伽 ’

　 （・・

実は こ
ρ
3謳 ・ ）蝿 度因子 を除 1ナば搬 的・ 動的redi率X（O・・ ）・ 虚数部分眦 例 し・ …

動的帯磁率 の 虚部と実部 はKramers・Kronigの 関係 で結ばれ て い る の で 、 中性子磁気非弾性散乱を 測

定す る事 は 、動的 帯磁率 を直接測定 す る事 に ほ か な らな い
。

一
方 、 帯磁 率測定等 、 磁性研究 に 用い

られ る実験手法の 多 くは、動的帯磁率の G あ るい は ω に 関す る積分値 を測定 して い るの で あり、情

報と して 十分 で な い 場合 が ある 。 従 っ て 、中性子散乱実験で 得ら れ る情報は
、 他の 手法に比べ 暖昧

さ の 少 な い 直接的 な情報で あ る とい え る 。

4　 中性子線源 お よび 装置

　　 物性実験に用 い られ る中性子源に は 、 原子炉と加速器利用 の 二 種類がある 。 前者 は核分裂 に

よ っ て発生 す る中性子 を利用す る 。 後者 は、加速器 に よ っ て 加速 され た陽子等をW ，U 等の ター
ゲ ッ

トに衝突させ 、 ス パ レ
ー

シ ョ ン 過程 に よ り中性子 を発生 させ る 。 ただ し、 両線源 と も、発生す る 中

性子 の エ ネル ギーが極端 に大 きい の で 、水、固体 メ タ ン等 の 減速材 に入射さ せ、減速材の 温度程度

の エ ネル ギーまで 減速 して か ら物 性実験 に用 る。日本 で は、茨城県東海村 の 日本原子力研究所の 改

3号炉（JRR−3M ）と、
つ くば市の 高エ ネ ル ギ

ー
物理学研究所 の ス パ レ

ー
シ ョ ン 中性子源（KENS ）が そ

れ ぞれ 中心的役割を果た して い る 。 両線源の 主な相違点は 、 発生する中性子強度の 時間依存性で あ

る。原 子炉で は 中性子線強度 は 時間に 対 し
一
定な の に対 し、 加速器 の 場合 、 幅が数〜数10μs  の パ

ルス 状 に、かつ 繰 り返 し中性子 が発生す る 。 こ の ため、後者 はパ ル ス源 と も呼ば れ る 。
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Sin叩 1：

図 1三 軸型分 光器

；鬮o「

　
　

　
　

　

proton
　　　　　　　　 （a ）

　　　　　　 図 2 チ ョ ッ パ ー型 中性子分光器

　　　図 1、2 に、両 線 源 で の 典 型 的 な 中性子 分光器 の 模 式図 を 示す。図 1は原 子 炉 に設 置 さ れ る

三軸型分光器、図 2 はパ ル ス 源 に 設置 され る チ ョ ッ パ ー型分 光器 で あ る 。 三 軸型分光器 で は、減速

材 か らで て きた様 々 なエ ネル ギーの 中 性子 か ら、Ge等 の 単結晶 （モ ノ ク ロ メ
ー

タ
ー
） の ブ ラ ッ グ 反

射に よ っ て単色中性子 の み 選び出 し、試料に入射させ る。試料 で の 散乱後、別 の単結晶 （ア ナ ラ イ

ザ
ー）に よ っ て 散乱後 の エ ネル ギ

ー
解析 を行 う事 で、試料中で の 励起 エ ネル ギ

ーと運動量変化を測

定す る 。 実際 の ス キ ャ ン は X 線 回 折同様、各部 の 散乱角 を 変化 さ せ て お こ な う 。

一
方、チ ョ ッ パ ー

型 の 場合 は 、 中性子遮蔽 ス リ ッ トの 高速回転体 （約36000rpm）で あ る チ ョ ッ パ ー
に よ っ て 中性子 を

単色化 し、試料 に入 射 さ せ 、散乱 され た 中性子 を 固定 され た検出器 で 検出す る。こ の 測定法 は 、中

性子が 発生 して か ら検 出 され る ま で の 時間を測定す る 事で 中性子 の エ ネ ル ギー
解析 を行 う事か ら、

「飛行時間法」ある い は 「TOF（Time・of−Hight）法」と呼ばれ て い る 。　KENS で の 通常 の実験 で は 、測

定 に用 い る 中性子 の 飛行 時 間 は 数〜数 10msccで あ る。

　　　原子炉、
パ ル ス 源の 分光器 の 基本的 な違い は 、 測定可能 なQ・ω 空間で ある 。 三軸型分光器 は

Q一ω 空間 で 任意 の ス キ ャ ン が 可能 で ある が、測定で きる範囲は狭い 。

一
方、パ ル ス 源 で の 分光器 は、

ス キ ャ ン の 自由度 は制限 さ れ て い る が、一
度 に 測定 で きる Q・ω範囲 は 非常 に 広 い 。そ こ で 、実際 の

実験 で は 、 線源の 強度特性も考慮 し、低 エ ネル ギース ピ ン波励起等 、 Q・ω空間で の細かい 情報が必

要な場合 は 三軸型 を 、 結晶場分裂な どQ一ω空間で広 が っ て い る励起や 、 高エ ネル ギー励起 の 場合は

パ ル ス線源の 分光器 を 、 と 目的に よ っ て使い 分ける 。

5 二磁気構造解析

　　　こ こ で は、中性子散乱実験の 重要な役割の
一つ で あ る磁気構造解析に つ い て説明す る 。 Q空

間で の 細かい 測定が必要なの で 、 原子炉の 中性子回折装置を用 い る 事が多い
。

　　 今、 1種類の磁性原子か ら な る結晶を考え、一
つ の 波数ベ ク トル K で 書き表 せ る様な単純な

磁気モ
ー

メ ン ト配列を考える と、m 番 目の 原子位置 Rm での 磁気モ
ーメ ン トS．は次の ように書ける 。

　　　　　　　　　　　　　　　　　紘・ 瓦exp （iKRm）　 　 　 （3 ）

強磁性体 で あれ ば K ＝ O 、 結晶軸互の 方向に 2倍周期 で進む 単純 な反強磁性体 の 場合 は K ＝ 0．5ゴ
　 　 　 　 　 　 　 の　

とな る 。 こ こで a は逆空間で の 基本ベ ク トル で 、 結晶の 基本ペ ク トル δに対 し、 立方 、 正方 、 斜方

晶の 場合はゴ〃轟か つ 1〜湘司冨 2π の 関係が あ る 。 複雑 な 長周期磁気構造 で も く3 ）式 の フ
ー

リエ

合成 に よっ て表す こ とが で きる 。 今 、 すべ て の 原子の 磁気モ
ー

メ ン トの 大きさが一
定値 S

。
で ある 簡

単な磁気構造を考える と 、 核お よび 磁気 プラ ッ グ散乱の 断面積は、定数を除けば次の ように書ける 。
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強磁性 体

N

NM
　 　 　 MN

　 　 　 　 　 2θ

　　　　反強磁性 体

図 3磁気 散乱バ タ
ー

ン の モ デ ル 図

N

M 　 　M

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2

農。

一

Σ
・国 琴

・・ xp  

dσ 　　　　　　　　　　　　　
2

　 　 　　 　ecd

Ω M 　　T 　　　　　　　　　　 i

　 　 20
ヘ リ磁性体

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2

Σδ（G ± κ イ ）lf（d）1ΣS
。

・inα
・
exp （峨 ）

（4）

（5 ）

（4 ）式が核散乱 、　　　　　　　　　　　　　 （4 ）式第 2 項 、　（5 ）式第 3 項を構造因子等と

呼ぶ ． こ こで Cは 中tr7の 散 乱ベ ク トル で 、 散乱角・e・波長・とIQI− 4・ ・i・ e1λ の 縣 が あ ・・

デ騨 位胞内で の 原子の 位置、iは逆格子点ρ位置 で τ ・ ’ゴ 棚 δ
’
＋ ・i

’

・ゴ等 は 逆格子の 基本

ベ ク トル 、 （1，m ，n）は 整数で ブ ラ ッ グ ピ ー
ク の 指数 に対応 し て い る

．
。 α iは磁気 モ

ー
メ ン トとCの なす

角で 、中性子散乱 は 蝨に垂直な磁気モ
ー

メ ン ト成分 の み を観測して い る 事 に な る 。　（5）式 は、実

験で dを変化 させ て なが ら散乱 強度 を測 定 して い くと 、 C ＝ 帚となっ た時 に 核散乱ブ ラ ッ グ ピー
ク

が 、 歪＝ぞ±kの 時 に 磁気散乱ブ ラ ッ グ ビークが 現 れ る 事を示し て い る。ただし、消滅則に よ っ て

構造因子が 0 に なる 位置 で は 、 ピーク は現れ ない 。強磁性k ＝ 0で あ れ ば、核散乱 と磁気散乱 は 同

じ位相因子をもち 、 核散乱と磁気散乱の ピー
ク が 重 な るが、K ≠ 0の 反強磁性体な どで は核散乱 と

は異なる 位置 に磁気散乱ピークが 現れ る。図 3 に、強磁性体、反強磁性体、ヘ リ磁性体に つ い て 散

乱パ ター
ン の 模式図を示 した。

　　　磁気構造決定に必要な情報 は K 、 磁気 モ ーメ ン トの 大きさ Soと κ に 対 す る向 きの 3 つ で あ

る。まず K は磁気散乱 ピーク位置i±K か ら正確 に 決定で き る 。 結晶構造 と核散乱長bは わ か っ て

い る か ら 、 磁気散乱と核散乱強度 を精密に測定すれ ば、 （4） （5）式 か ら磁気 モ ーメ ン トの 大 き

さ とk に対す る向 きを決 め る事が で き る が 、 実際 は、得 ら れ た K か ら磁気構 造 を予 想 し （5）式

で の モ デ ル フ ィ ッ テ ィ ン グ を用 い て決定す る 事が多い 。

　　　さ て 、 中性子散乱 を用 い て 磁気構 造 を決定した例 と して、重 い 電子系U 化合物UPdzAlaの 磁気

構造を説明す る ［2】。 UPd2A』は 六方晶PfNi
，
A13型結晶構造 をもち、　T

，f14K で 反強磁性的磁気秩序相

に 、 Tc
’2Kで 超伝導相に転移す る 事 が 分 か っ て い る。図 4 は Kr   me1 ら に よる粉末試料UPd

，
A 』で の

中性子回折パ タ
ー

ンで あ る【3ユ。 図 4下図が実験データで 、 TN上下 の1．7Kと20K の デー
タ の 差を と り、

磁気散乱プラ ッ グ ビー
クの みを示 して い る 。 図4 中の 磁気散乱 ピーク位置 を分析す る と、全 て の 磁

気散乱 は G ＝ ぞ＋ （0，0，0．5） の 位置 に現れ て い る。こ れ は 、 UPdzAls の L7K で の 磁気構 造 が
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K ＝ （0， 0， 0．5）＝ 05∂
’

の 対称性をもつ 反

強磁性構造 で ある 事を意味する 。 すなわ ち、　　
°・fi

c面内で U 磁気モ ーメ ン トが 強磁性結合 し、
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 o．4
c軸方 向に 反強磁性結合 す る 単純 な 反強磁

性構造 で あ る 。 核散乱強度 と磁気散乱強度　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 o．2

の 比 較か ら、U の 磁気 モ ーメ ン トは 0．85

±003p
，
で C面内に あ る事が 示 さ れ た 。 こ の　 …

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 0．■　’

結果 は、単結 晶UPd2Alsに よ る帯磁率測定の

結果 と良く
一

致 して い る。図 4 上 図 は 、こ　　。．、

の 磁気構造に よ る磁気散乱パ ターン の 計算 E
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 J
結果 で ある 。 た だ し 、 図中の 指数 は磁気的 磊

゜・2

ユ ニ 。 トセ ル で の 指数 で 、例 えば 図中の 1
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 召　。、。
（0，0，1）は、結晶 ユ ニ ッ トセ ル で の指数 で は 彗
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 睾

（o，o，o．5）に対応 す る。さ ら に、　Ki［a らに よ っ
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ・o．2

て単結晶UPd
，
A』で の 詳細 な 中性子 回折実験

が行 わ れ て い て 、 磁 気 モ
ー

メ ン トがc面 内　 一・．−
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 o

でb軸方向を向い て い る事が示 され て い る 。

［41。 図 5 はKitaら に よ っ て 測定 さ れ た 、 無

磁場下 で の 複数の 磁気散乱 ピー
ク の 温度変

化 で あ る。これ か ら反強磁性相 の 磁気散乱

がTN＝14．3K で 消滅 して い る の が わ か る 。 ま

た、図 5 中の （1，1，1／2）、（1，1，3n）等 で 、11】く

以上・磁 存性・ 賄 ・存在・確・ ・ れ 1
た。 こ れ は 、 11K く T く TN で 、別 の

incornennsurate構造の 出現 など 、 何 らか の 磁

気構造 の 変化がある事を示唆し て い るが 、

詳細 は まだ 明 らかで は ない 。 ま た、この 図

には示 されて い な い が、超伝導状態 の0．4K

UPd ，Al ，，　1（1．7　K，　・　1‘20 ．O　K，、1．700B 　A
F F
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で も磁気散乱が観測 され、Tc近傍 で散乱強度の 異常は観測 され なか っ た事 か ら、　Tc以下 で は超 伝導

状態と磁気秩序状態が 共存 して い る 事が確認 さ れ た。Kha ら は磁場中 で の 磁気構造に 関す る詳 しい

実験 も行 っ て い る。図 6 に Kitaらに よ っ て報

告 され た磁気構造の モ デ ル を示す ［4】。 図の

黒丸 がU を、 白黒矢印 は 、 3 つ の 磁気 ドメ イ

ン で の 磁気 モ ーメ ン トを示す磁場 は b軸 （H〃

［O，1．0】）とH〃【−1．1．0】の 二 つ の方向 に か け て

い る 。 b軸 に 磁場をか け た 場合 は
、 3種類 の

磁気構造が 出現 し、 中間領域 で は 、磁場方

向の ド メ イ ン の み が 消失 して い る
。

一方 、

磁場を〔−1，1、O】方向 にか け た場合 は 、 中間領

域 は存在し な い
。 図 6 に は こ の 磁気構造 で

予 想 さ れ る 磁気散乱 強度 の 磁場依存性 を示

して い て、実験 との
一

致 は非常 に 良い
。 こ

の 結果 を磁気相図 に ま とめ た の が 図 7 で ある 。

冖
匕

UPd ：A13，　H【・1，1，0】

E

UPdlAll，　H 【0，1101

0　 4　 8　 12　 i6　20　　 0　 4 　 8　 12　 i6　 20
　 Tempcrn加 r鯉 〔K 】　　　　　　　　 Tcmpersture ［K 】

図 7 磁気相図 ［41

6　 結晶場分裂

　　　 中性子非弾性散乱 を用 い る と、結晶場 に よ っ て 分裂 した4f状態 聞 の 励起 を ピーク と し て 直

接観測 で き る の で 、 中性子散乱 は 結晶場効果 の 研究 に重要 な役割 を果 た して い る。結晶場分裂 に起

因す る 非弾性散乱断面積 は 次の 様 に か け る。

　　　　　　　　　　、釦 ・（・）1毎多・…1（jl・・li＞「・ δ（・ 厂
CDi一ω） …

こ こ で、（jlJ↓li＞は結晶場分裂 した4f状態問の 遷移行列要素、ω
、
は状態の エ ネル ギ

ー
固 有値、ρ（T）

は始状態の 温度T での 占有率 で あ る 。　（6＞式 は、エ ネル ギ
ー

ω を変化 させなが ら 中性子 非弾性散乱

ス ペ ク トル を観測 した 時 、 4f電子状態 の 分裂 の 大 きさ ω
厂

（Diの エ ネル ギー位置に 、 遷移確率 に 比

例 した積分強度 をもつ 散乱 ピー
ク が現れ る事を意味してい る 。 実際の 実験で は 、 ピー

クは デル タ関

鋤 に はな らず ・
・ 一・・ ツ 型の ピー

・形状 を示蝉 が多い ・ ま ・ （6）式・ ・ IQI・対 ・て単調

・渺 す ・ f（d）項 を 除けば deaまな い た め 、 散乱蒔 方的 （非干渉性散乱）で あ・ ． 従 ・ て 、

細かなQ依存性の 測定の 必要 が な く、か つ 広 い エ ネル ギー範囲 での 測定 が 望 ま しい の で 、多結晶試

料を用 い た パ ル ス 源 の 分光器 で の 測定が 適 して い る 。

　　　図 8 に 実際 の 結 晶場 に よる非弾性散乱ス ペ ク トル例と して 、 斜方晶e−TiNiSi型構造 を持 つ

ギ ャ ッ プ型近藤物質CeNiSfi［5】とNiをPdpt で 置 き換えた 関連物質CePdSn，CeP6nの 約20K で の 中性子

非弾性散乱ス ペ ク トル を示す［6】。 測定は KENS に設置され たチ ョ ッ パ ー
型分光器 mc を用 い て 行 わ

れ た 。 撰軸 に 励起 エ ネル ギーを meV （lmeV＝11．6K）で示 して い る 。 とこ ろで、結晶場分裂等の 非弾性

磁気散乱を中性子で観測す る 場合注意 しな け れ ば な ら ない の は 、 非弾性散乱 ス ペ ク トル は磁気散乱

の み で な く、フ オ ノ ン に よ る散乱 を含ん で い る事で ある。従 っ て 、定量的 な議論 の た め に は、フ 才

ノ ン 散乱を ス ペ ク トル か ら取 り 除 く必要が あ る 。 そ れ に は 、 4f電子 を含 まな い La系参照 物質

（LaPdSn 等）を用い た推測等、い くつ か の 方法 が ある が 、こ の データの 場合 、 磁気散乱 と フ ォ ノ ン

一 501一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussei 　 Kenkyu

講義ノ ート

散乱 の 強度 の Q依存性 が 大 き く異な る事を利用 し

磁気散乱の み を取 り出 し てい る 。 図中に 、 フ オ ノ

ン を取 り除 く前 の 生 デ
ー

タ と フ ォ ノ ン 成分 を示し

て ある 。

　　　さて 、 斜方晶 の 対称性 下 で は、C♂（」＝512）

の 6重縮退 が結晶場 に よ り3 つ の 二 重 項 に分裂 す

る 。 図 8 の CePdSn で の 18，25mcV付近、　 CeP 匚Sn で

の23，35meV付近 に見 ら れ る顕著な磁気散乱 ピーク

は 、 基底二 重項か ら二 つ の 励起状態 へ の 遷移 に対

応 し、ピーク 位置が 分裂 の 大 きさを表す 。 分裂 の

大き さ等を正確 に 決 め る に は、次の よ うな U 一
レ

ン ッ 関 数 で ス ペ ク トル を フ ィ ッ テ ィ ン グす る。

d2σ
dΩ4ω

一
1．鵡 。 ，）薯伽 ．養ア．F

、

2

　　　　　　　　　　　　　　　　（7 ）

こ こ で 、たω はエ ネ ル ギー変化 、△εiは分裂 の 大

きさ 、 riは ピー
ク幅 で あ る 。 ま た 、 1］＝ 11k

，
T で

あ る。た だ し、　（7）式 で は、磁気形状因子や、

波数依存性等 の 項 は省略 して い る。図 8中の 実線

は 、 （7 ）式 に 装置 の エ ネル ギー
分 解能 を考慮 し

た フ ィ ッ ．テ ィ ン グ の 結果で 、分裂の 大き さ △εi
は、

CePdSnで 17A；25．8meV 、
　 C¢PtSnで は23．6，36．6meV

と求め られ た ［6］。 CePdSn，
CeP 【Sn と も ピーク幅Fi

は3m　eV 程度 で 、比較的 シ ャ
ープな ピーク に な っ

て い る 。 図 9 に得られ たCePdSn．CePtSnで の 分裂

の 様子を示 し た。 矢印が 観測 され た励起を表 して

い る。CePdSn、CePtSnで 明瞭 な結晶場 の ピーク が
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図 8CeTSn（X≡Ni，Pd ，Pt）の 磁気誹ド弾性 散乱 ス ペ ク ト

ル 同

CePdSn

　 図9

300K

202K

425K

2741く

　 OK　 　　 　 　　 　 　　 　 OK
　 　 　 　 　 　 　 CePtSn

CePdSn，CeP β n の 結 晶場分裂

観測 さ れ た と い う事は 、
こ れ らの 化合物 で の 4f電子状態の 局在性が 強 い 事の 証 拠 で あ る 。一

方、

ギャ ッ プ型近藤物質CeNiSnの ス ペ ク トル はCePdSn ，CePtSn と は大きく異な り、 顕著 な構造 を示 さず

ωmeV 付近まで単調 に減少して い る 。 図 8中の 実線 は 、
　E三〇を中心とする ロ ーレ ン チ ア ン に よ る フ ィ

テ ィ ン グ結果 で あ る。こ の ような 中性子 ス ペ ク トル の 大きな差の 原因は現在の と こ ろ明らか で は な

い が、CeNiSnとCePdSnの 帯磁率の ふ る まい の 違い と関連づ けられ る と思 わ れる。　CeNiSnで の 帯磁

率の 温度依存性は小さ く、 a軸が容易軸、　c軸が 困難軸 に なっ て い る の に対 し【5］、
　CePdSnで は高温 で

の 帯磁率 で Curie・Weiss則が 良く成 り立 ち 、
　b軸が 容易軸 、　c軸 が 困難 軸 にな っ て い る 事 が 報告され て

い る［71。 こ れ は、CeNiSn とCePdSnで は、4f電子状態の 局在性、 結晶場効果等 に大きな違 い が存在

する事 を示唆 して い る が、この 中性子散乱 ス ペ ク トル は 、 そ れ を裏付けて い る 。 多 くの 価数揺動物

質で 、そ の 強い ス ピ ン 揺動に 起因 す る E＝0を中心 と す る ブ ロ ードな散乱が観測さ れ る事か ら、

CepaSn等 で は局在的4f電子状態を持 つ の に対 し、　C6NiSnの4f電子状態は価数揺動的な性質を持 っ て

い る と見る こ と もで きる か もしれ ない
。 CeNiSnの 低エ ネル ギー領域 に は、こ こ で は触 れ なか っ た興

味深い 磁気励起 が存在 して お り、こ の 系 の4f電子状態 の 動的性質の 理解 に は さ らに 詳 しい 研究が必
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7　重 い 電子系CeCu6お よびCeRu
，
Sもの ス ピ ン 相関

中性子散乱実験が重要な役割を果 た した例 と して 、重い 電子 系化合物CeCu6お よ び CeRu
，
Sもで の ス ピ

ン相関 を説明す る。こ の 二 つ の 化合物 は 、 結晶構造は 異な る が、動的帯磁率の ふ る まい に興味深 い

類似性があ り、特徴的 エ ネル ギーが フ ァ ク タ
ー5 で ス ケール で きる事 が 、 R 。ssat−MignOd ら［8ユや

Aeppliら［9】に よ っ て 指摘され て い る 。

　　　さ て 、 数10mK ま で 磁気秩 序相、超伝導相へ の 相転移を起 こ さ な い CeCu6はY値が 15000rnJ！

moK で 、最 も重 い 電子系の
一

つ で あ る［10】。 図 10 はJ，Roossat・Mignodら に よる 、　g夢⊆L6噸 温で の

非弾性中性子散乱 ス ペ ク トル で あ る ［8］6 励起 エ ネ

ル ギ ーを0．3rneVに 固定し、逆格子（0．0，1）点付近 で 、

［1．0，0】方向 （上図 ，
T＝0．5K）と［O．O，1］方向 （下図 ，T＝

0、1K）ヘ ス キ ャ ン を行 い 、ス ピ ン相 閲 の Q依存性

を測定した もの で あ る 。 図中に
一点鎖線 （BG ）で

バ ッ ク グ ラ ウ ン ドを示 し て い る 。 彼 ら の 結 果 は、

（o，o．1）点付近 に 2 種類 の 散乱、す な わ ち、　q依存性

を示 さな い 散乱 （点線）、お よび（e，O，1）に ロ ーレ

ン ッ 型の ピーク を作 る散乱 （実線）が 存在す る事

を示 して い る 。 後者 の 前者に対する割合は約 10％

程度で あ る 。 q依存性 を示 さな い 散乱 が観 測 され た

事は、CeCll6で の 低温 で 空 間的相関の ない シ ン グ

ル サイ トの ス ピン 揺動が存在す る事を 意味 して い

る。 Rossat・Mign （虹 らが ロ ー
レ ン ツ 型 エ ネル ギース

ペ ク トル の 半値幅か ら見積 も っ た この ス ピ ン 揺動

の 特性エ ネル ギー、す な わ ちTK は0．4meV
“5　K程 度

で あ る 。

一方で 、 （0，0，1）点に ピーク が観測 され た

事は、CeCu6の T＝ 0．5K付近に 、　k＝（0，0，1）型の 反強磁

性的な 短距離 ス ピ ン 間相関 が 存在す る 事 の 最も直

接的な 証 拠で ある 。 さ らに 、Rossat・Mignod らに よ

れ ば 、 k＝（0．85，0，0）の incommensnrate型の ス ピ ン相関

が 同時 に 存在 し て い る 事 も報告 され の で ［8】、こ の

温 度領域 で ス ピ ン 相関 の 競合が起 こ っ て い る可能

性があ る 。 ところ で 、 こ の 様なq−scan で の ピーク の

幅は 、
ス ピ ン相閲長の 逆数に 比例 して い る 。 た と

えば 、 も し長距離秩序が実現す れ ば、相関長が無

限大 に なるの で 、 散乱 はQ空間で デ ル タ 関数的 な

鋭い ピーク （ブ ラ ッ グ ピーク）に な る 。 図 10 の

ピーク輻 か ら、a、　 c 軸方向の 相関長は そ れぞれ

ξ、

＝ （9±1）A、ξ‘

＝ （3。5± 05 ）A と求め られ た 。
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図 10TO ．5Kで のO．3meVで の q−scan 【8】
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図 11 　 相 関長 の 温度変化 【8｝

この 距離は、 a軸方向には第二 隣接原子程度 、
　c軸方向は 最近接程度の 距離 に相当し、 反強磁性的相

関が異方的な相 関長を持つ 事 に な る 。 図 11 に示した相関長 の 温度変化か ら、CeCu6 で は長距 離秩

序が実現しな い に も関わ らず、少なくとも5Kからこの 反強磁性的短距離相関が存在 して い る事が わ
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かる 。 さらに温度低下 と と もに a，c軸方向とも相関

長が増大し、 3K付 近で 特 に変化が大きくな る が 、

低温で 発散す る事 な く1．5K 以 下 で
一

定値 に な っ て

い る。こ れ は、低温 で 、 近藤効果 に よ る シ ン グ ル

サ イ トス ピ ン 揺動 の ため に、散乱長の 発散が押さ

えら れ て しま っ た と考え られ る。一
方 、 図 12 は 、

G．Aeppliらに よ っ て初 め て測定され た 、　Cea 　 6単

結晶の （1．8，0，0）と（1，25．0，0）で の T＝O．4K で の エ ネ ル

ギ
ー

ス ペ ク トル で 、 黒丸が無磁場 下、白丸 がc軸

方向に6．4T の 磁場をかけた場合 の ス ペ ク トル で あ

る ［9］。 G ．　Aeppliら は こ の ス ペ ク トル を十分 エ ネ ル

ギ
ー

の 大きい 領域 で の singlepole 近似 を用い た散

乱断面 積、

、缶 鞠 ir（k，
T 《 h・）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （8）

に よ っ て 解析 を行 っ た 。 図 12 中の 実線が上式 に

よ る フ ィ ッ テ ィ ン グ の 結果 で 、非常 に良い 一
致が

得られ てい る e 図 13 に、こ の解析 か ら得らちた

Xeと rの 温度、磁場依存性を示 した が、これ か ら

両者 の 積x。
r は磁場 とQ に対 し非常 に小 さい 依 存性 ・

し か 示 さ な い 事 が 示 さ れ た 。 こ れ は 、

ksT く く 苑ω の 領域 で 動的帯磁率の 磁場お よびQ依
存性 が 非常 に小 さ い 事 を意味す る。CeCll6で の 4f

電子が フ ェ ル ミ 液体的 に 振 る舞 う場 合 、動的帯磁

率の 特徴的なQ依存性が 予 想さ れ るか ら、この 実

験結果 は 、 CeCu6で の 動的帯磁 率が フ ェ ル ミ液体

論で は説明 で きない 事を意 味 して い る と思わ れ る
。
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図 12 エ ネル ギ
ー

ス ペ ク トル の 磁場依 存性〔9】
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図 13 　x，r の磁場及びQ依存性［9】

　　以上 に 述べ たCeCUGで の 動的帯磁率の ふ る まい と類似 した 測定結果 が、　CeRu
，
SL に お い て も得

られ て い る［8］［11】。 CeRu
，
Siiも低温 まで 磁気秩序化 しな い が、80kOe付近に メ タ転移的な磁化過程 の

異常が観測され て い る 【12］。 Y値 は350mJ！K2molでCeCu5の Yの 約 1／4で ある。図 14 はCeRll
，
S  で の エ

ネル ギー1．6meVで の q卜scan で、　c吶 g［｝（1，1，0）方向と（O，1，0）方向 にス キ ャ ン して い る ［8］。　CeCu6と 同様

にシ ン グ ル サ イ トス ビ ン 揺動 に よ る 散乱 と、ス ピ ン 間相関に よる ピー
クの 2種類が観測 され て い る 。

また、ピーク位置か ら、2 種類 の ス ピ ン 問相関kl＝（O．3，
0，0）とk

，

＝（0，3，0．3，0）が 混在 して い る事が わか

る。しか しス ピ ン 間相関の シ ン グル サイ トス ピ ン揺動 に対す る比 は40％ で、CeCu
、
に比べ 4倍程 度大

きい 。 す な わ ち、CeRu2S で は ス ビ ン 間相関がCeCu
，
よ り重要な役割を果 たす事を意味す る 。 また、

シ ン グ ル サ イ
』
トス ピ ン 綿動の 特性エ ネ ル ギーTx は 約2meV膕23K で 、　CeCu6の 約 5倍 で ある。　TK と丁値

を比較す る と 、 積TKYは 、　ceCu
，
、　CeRu

，
Sもでほ ぼ一

致す る事か ら、両者の フ ェ ル ミ レ ペ ル の 共鳴 ピー

ク は、主 に シ ン グ ル サ イ トス ビ ン 揺動 に よる もの と考え られ る 。 全体、CeCu6とCeRu
，
Sもで の 特徴的

なエ ネル ギー
ス ケ

ー
ル が 4 − 5 の フ ァ ク ター

で ス ケ
ー丿レで きる とい う特徴が見 られ る 。

　　鴎15 は、CeRu2Si
，
の 15K で の サ イト間相関kzで の 位置（0．7，0，7，0）で 磁場 を ［001】方向 に か け た
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場合の散乱強度の 磁場依存性で ある。シ ン グル サイ

ト、及びバ ヅ ク グ ラ ン ドの 寄与を波線 、 鎖線 で 示 し

て い る。磁 場 をか け る とサ イ ト間相 関 に よ る 散乱

（correlations）が抑 えられ て い き、メ タ転移が観測

され る8Dk（》e付近で 特 に 顕著な変化を示す［12】。

一
方、

シ ン グ ル サ イ トの 寄 与 （localied）は磁 場 に依 存性 し

な い 。 従 っ て 、 強磁 場磁化過程 に見られ る メ タ転移

的な 異常 は、中性子 で 観測さ れ たincommensurate的

なス ピ ン 相閲が 磁場 に よ っ て壊さ れ て しま う事に よ

る とい える 。 CeCUs で も、 類似 し た散 乱強度の磁場

依存性が観測 さ れ て い て 、20kOe で 特 に磁場依存性

が大 きい 』実は、この値 は、磁気抵抗 、 de　Haas・van

Alphen効果等 に異常が見 られ る磁場に近 い
。 しか し、

先 に 述 べ た よ うに、CeCu6 で の ス ピン 間相関 の 寄与

は CeRu
，
Si

，
に比 べ 小 さい の で 、 メ タ的ふ る まい が 顕

著 に は 現れ な い と思 わ れ る 。

　　 こ の ように、CeCu
，，ceRu2Si2で の 興味深い 4f電

子 の ふ る まい が 中性子散乱に よっ て観 測され て い る

もの の 、そ の 後 の 中性子 実験 の 報告例 は、決 し て 多

くは な い 。しか し 、 最近 、 日本 で も、 中性子実験用

希釈冷凍機 が安定 して稼働 し始 め て お り、ご く近 い

将来 に 新 た な知見が得 られ る事 が期待で き る 。

1　CeRu2Si2
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