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1、は じめに

　前回の若手夏の学校（平成 7年8月 20日〜24日）では、東北大学、金属材料研究所の大山氏により
1ヒ
磁気構

造、．結晶場と中性子散乱
’1
とい うテr マ で、中性子散乱の原理や幾 つ かの物質の つ い て磁気構造解析、結

晶場励起やス ビン相関による非弾性散乱ス ベ クトル の解析に つ い ての講演が行われた。大山氏の講演 と多

少オーパ ー
ラ ッ プするかもしれないが、ここでは実際に中性子磁気散乱断面積の 定式化を行い、特に、ス

ピ ンが空間的 に変調して い る、い わゆる ヘ リ磁性体に対する散乱断面積につ い て詳しく解説する。また 、
実際 に具体例を上げて、中性子散乱実験により得 られる回折 パ ターンか らどのような過程を経て、磁気構

造が決定されるかを示そうと考えている。具体例として取 り上げるの は、ここ数年、筆者等が中心とな っ

て中性子散乱による研究を進め て い る少数キャ リア
ー強相関物質CeP である 。 さて、以下の内容は次の よ

うに な っ て い る。 2 章で は紙数を割い て主に 中性子散乱断面積の定式化 を行 う。3章では中性子散乱分光
器の測定原理や、実験デ

ータに 対する補正方法等に つ い て述べ る。4章では具体例 として Cdi の磁気構造
解析に つ い て 述べ る。

2、中性 子散乱 の 原 理

2 −1中性子 の 特性

　
一
般的に 中性子散乱実験で 使用される熱 中性 子 の 波 長 は IA 程度 で あ り、物質を構成す る 原子間距離 と

同程度である。こ のためX 線、電子線回折 と同様に 固体結晶に対する回折 とい っ た静的構造に対する研 究
が可能になる。一

方、1A 程度の波長を持つ X線の エ ネルギー
は数10KeV 程度であるのに対し、中性子は数

10meV の エ ネル ギー
になる。この中性子のエ ネルギーは フ ォ ノ ン な どの物質中の内部励起の エ ネル キース

ケー
ルに相当する。従っ て、中性子を使用する こ とによっ て、物質の静的な構造 と同時に、動的な購造の

研究が可能になるの である。また、中性子は、1＝1rzの ス ピ ンを持つ ため、原子核の 核力で 散乱 され る 核散

乱過程の 他に ．不対電子 の 作る磁気モー
メン トと磁気相互作用を通 して散乱 される。この ことに よ り、中

性子散乱は磁性体の研究に とっ て極めて重要な手段にな っ てい る。

2 −2中性子散乱断面積

2 −2 −1散乱断面積の 定義

　次 に 、実際に散乱体（試料）に 入射した中性子強度に 対する散 乱中性子の強度、つ ま り中性子散乱断面積

に つ い て説明する 。 今、エ ネル ギ ーE 、波数 kの中性子 が散乱体 に 入射す るとする。入射 中性子束を Φ

とす ると．散乱体 により散乱 され る 中性子 の うち、エ ネル ギ ーが E ’

と E ’

＋ d8 の 間で 、立体角 d Ω

方向に 散 乱 され る 中性子 の 数は 、単位時間あた り
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 dl σ

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Φ dΩ dE ’
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2．1）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 dΩdE

と表わ せ る。この dlσ ！dΩ dE ’
は 部 分微分断 面積 と呼ば れる 。 さらに 散乱された 中性子の エ ネ

ル ギ ーを選別 し な い で す べ て 測定する 場合（これは 、い わ ゆ 中性子 三軸 分光 器の 二 軸 モ ー ドに よ

る 測定 で 得 られ る 量 に な る 。）、散乱 さ れ る中性子 の数は、単位時間あた り

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Φ dΩ彑 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （2・2）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 dΩ

と表わせ る 。こ の d σ1dΩ は微分断面 積 と呼 ばれる 。さ らに 全方向に散乱される中性子は、単 位

時間あた り

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 Φσ u

と表 わ せ る 。この （Ttatは全断面積 と呼ばれ る。これらの量の問の関係は、定義か ら

　　　　　　　　　　　　　　　　　　劉 、i盖糎
　　　　　　　　　　　　　　　　　　a

，。 、　
一
・F

、Weetio”⊂蓋）・Ω

（2．3）

（2．4）

〔2，5 ）
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となる 。

2 −2 −2散乱長

　い ま、散乱体 と して 1個の 束縛 され た （動 か な い ）原子を考える。入射中性子 の方向をz方向とすると、入

射中性子の波動関数は！i｛n。

＝ exp （ikz）と書ける。入射中性子が原子核の 核力に より散乱 される場合 、

核力 に よ る 相 互 作用 ポ テ ン シ ャ ル は 中性 子 の 波 長 に 比 べ て ず っ と狭 い 領域に しか及はな い の で 、

散乱中性子は監 ＝ −bexp（ikr）！r とい う球面波で かける。こ の Y
，，

の 中の b が散乱長 と呼ばれる量であ

る。
’
こ の散乱長と呼ばれる量は、一つ の 元素で も、アイソ トープや核ス ビ ンの状態によっ てその値が異な

る。散乱断面積の定義か ら、 1 個の束縛された原子か らの核散乱として

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 q 。t＝　4mb2　　　　　　　　　　　　　　　 （2・6）
を導 く こ とが で きる。

2 −2 −3散乱断 面 積 の 厳密な取 り扱 い

　この 節 で は もう少 し厳 密 に 散乱断 面 積 を取 り扱 う、今、入躯 中性子 の ス ピ ン 状態を σ 、波数を

k 、散乱体 の 始状態 を λ とす る。入 射 中性子が散乱体 との 相 互作 用ポテ ン シ ャ ル V に よ り散 乱 さ れ 、

ス ビ ン 状態 σ
’

、波数ガ に な り、散乱体の 終状態がλ
’

に な っ た とする。この 場合の散乱断面積は

〔識 ＿ ＿

・ 諞 恥 一

　 　 　 　 　 　 　 　 　 m ご ロ

　　　　　　ー誌 知 瀞 冲 圃

（2．7）

．（2、8）

と表わす こ とが で きる。こ こ で Φ は入射 中性子束 Wa．k，x → σ，．　k，，λ，は単位時間当 り、状態 （J，　k，λ から

状態 σ〜κ
’
，λ
’

へ 遷移する数を表わす。pσ
，，v は dΩ方向に散乱された（2．7）からa．s＞へ はフ ェ ル ミの黄金則

を使っ て い る。細かい計算は省略するが、中性子 の 波動関数を箱型規格化する こ とで 、

　　　　　　　　　　　　　鰍 ＿ ＿

・無 〕脚
’
圃 　 　 　 ，、．、，

と表わす こ とが で きる 。こ こ で m は中性子 の 質量、また lk）は exp （ik・r ）を意味する e さて、我 々 が

中性子散乱実験で測定する もの は、ある エ ネル ギーを持っ て ．ある方向に 散乱される全て の 中性子の 数で

あっ て、散乱体 の 特定 の λ → λ
，

と い う状態 の 変化 を 与 え る 中性子 の み を 測定す る わけ で は な い 。従 っ

て、中性子散乱実験から得られる散乱断面積は ．

　　　　　　　　　　　　詈詈昌 ΣΣ弓菰Σ1Σ｛謠
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 パ　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 σ 　　λ　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 α

　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　　 　　 　　 　　 　　　 　　 　　 （2、10）

ま た、定義か ら、

　　　　　　　　　　　　〔）。，＿ ．
、
，

　　　　　一髪  翼噂 Σ岡 脚 s

、2i
’

XLi，
，

a

．
．・誓  ΣΣ畔 Σμ 細 t・隅 ・ 圃 （2．11）

と表わす こ とが で き る。こ こで、 P
．
と Plは入 射中性 子の ス ビン と散 乱体 の 始状態 が それぞれ σ

とλ である確率をを意味する。こ の （2 ．10）と（2 ，11）は 全て の 中性子 散乱断面 積の 基本に な る表現で

あ り、実際の 中性子散乱実験に おい ては 、こ れ らの 式を色々 な場合に 合 わせ て変形 するこ と で

散乱体（試料）に 対する情報を得る こ とが で きる。

2−2 −4核散乱断面積および結晶による核ブラ ッ グ散乱

この節で は（2．10）、（2，11）を用い て 、N 個の 原子 か らな る 散乱 体に よ る核 散

乱 の 表 現 を 与 え る こ とに す る 。 い ま 、j番 目 の 原 子 核 の 位 置 を

Rj（」” L＿ ，N）とする と、散乱 体が位 置 r に及ぼ す ポテ ンシ ャ ル は、1番 目

の 原子 核の ポ テ ン シ ャ ル を VJ（x ノ），Xj ．r ＿R
ノ
とする と

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Σ　v
、
　（x 、 ）　　　　　 （2・12）

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ノ

r

R

と表わ せ る。これ を用 い る と、（2．10）、（2 ．11）の ブ ラ ケ ッ トは、中性子の 座標 r につ い ての積分 を

実行すると
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と表わ せ る。ここで、

｛σ 1’A’lvlσkN）＝ΣV
，（双 σ W ド・p（iκ ・馴σλ冫

　 　 　 　 　 　 」

　 　 　 　 K ＝ k − k’

胸 ・ ∫　v，（・、）・・P（i・ ・X
」）dろ

（2．13）

（2．14）

（2．i5）

である 。 K は散乱ベ ク トル と呼ばれる量である ． また Vi（K ）はj番 目原子核のポ テンシ ャ ルの フ
ーリエ

変換に な っ て い る。（2 ．13）を利用 して 、散乱 体が原子核 1個の 場合の 微分断面積を考える。熱 中

性 子を使 っ た 実験に お い て は、中性子 の 波長に比 べ て核力 の及 ぶ範 囲 が 十分に小 さ い の でポ テ

ン シ ャ ル はデ ル タ関数 V（r）＝ a δ（r）で 表わす こ とがで きる。この 微分断面 積は（2 ．10）か ら、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　譲一〔謝 ・

となる。一
方．（2．6）か らdσ ノdΩ ＝ b2となる．従 っ て 、一個の原子核が与えるポテンシ ャ ルは

　　　　　　　　　　　　　　　　　、
VJ（・）・壁 吃δ（r）

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 m

（2．16）

　　　　　　　　　　　 　　　　　　　　　　　　　 　　　　　　　　　　　　　 　　　　　（2．17）
となる。このボテンシ ャ ルは フ ェ ル ミの擬ポテン シ ャ ル と呼はれる。（2．11）及び（2．17）か ら部分微分散乱断

面積は

、撫 一無 哮￥  圃 脚 1幅 ・ ・ −E ’

）
（2ユ8）

と表わせる。さ て、散乱断面積を実際 の 実 験 の 結果 に 対 し て、利用 しやす くす る ため に （2．18）に対して 重

要な変形を行 う。それ は、（2．18）の エ ネルギーに 関する デル タ関数を時間に 関する積分の 形に 書き換え る

ことである。

　　　　　　　・〔嘱 ・＋圃 ・凱 exp ｛i（E・
・− E

・）・／・・｝exp ←i・・　・｝・・　 ・n・ ・ E − Et 　 （2．19）
を用 い て（2．18）を書 き換える。散乱体の系の ハ ミル トニ アン を H とすると、状態λ、λ

’

は H の固有状態

に なる。つ まり fi「1λ｝＝E｝1λ》

である 。 1番 目原子核の 位置 Rjをハ イゼン ベ ル グ演算子と し表わす と

　　　　　　　　　　　　　　 鯛 呱 P（iH・tn）・xp （i　K ・篤）・・p（
−iHtln）

となる 。 計算の詳細は示 さない が、完備性

　　　　　　　　　　　　　　　Σ｛・JλIAIσ
’

λ＞la’」L’letσx）＝｛σ λ囮 σ λ》
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 σ λ

’

と、また入射中性子の ス ピ ン が偏 っ てい ない場合（非偏極実験の場合）、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ΣPa〈σ laaσ 〉＝ 1
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 σ

である こ とを使うと、（2．18）は次 の ように 表わす こ とがで きる。

　　　　　　　、論 ・壬鵡 就 ・ ・（−i・ 1・・1
￥・

PA〈牌 ｛
−1・…R

・
・…｝呻 酬 ・〉

　　　　　　　　　　一餐…蓋Σ輒 ←・叶… 馬（・）｝exal … 罵ω｝〉・xp （一・cc｝　・）・t

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 J・J
こ こで 、R

ノ（O）
＝ Rj．また演算子 A の 熱平均値として

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　い｝一 ΣP
，UIAIλ》

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 λ

（2．20）

（2．2i）

（2．22）

（2．23）

（224 ）

（2．as）

（2．26 ）

とい う表現を使っ た。この（2．25）は核散乱の部分微分断面積の基本式になる。（2．19）は（2．23）を使っ てパ の

項を消す際，邪魔になる E
λ
．の項をブラケ ッ トの中に 押し込むための変形と考えればよい 。さて 、今、 1

種類の元素で非常に多くの原子からなる散乱体を考える。この時、我 々 が実験の結果得る散乱断面積は、

この散乱体が数多くあっ た場合の、それ らか らの散乱断面積の 平均で表わすことがで きて．この断面積は

（2．25）の bibrを砺 で置き換えた もの に な る 。こ こ で 2 重線は数多くの散乱体問の平均を意味する。とこ

ろで、散乱長 bはアイソ トープや核ス ピ ンの状態に よ っ てその値が異な る。これ らの個 々 の値を b
，とし、

それ らの 自然 の 存在比をfJとすれば散乱長 bの アイ ソ トープおよび核ス ピン平均は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　s＝ Σf，
b

，　　　　　　　　　　　　　　　　 （？
・27）
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と表わす こ とがで きる。散乱体の」と1の原子核に つ い て 、散乱長につ い てなんの相関もなければ、
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 m 　　　　　　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　呵
＝（i；）

‘
，ノ

’
≠ j

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　砺 ＝戸　 ，プー
ノ

となり、これを用い て、（225）を以下のように 2つ のパ ートに分けることがで きる。

ここで

〔、蹴
一雛 鵡 静 叶… 琴…｝呻

・
嚇 ・帥

〔、鍬 ・鱗 揮 帥 ・
喇 呻

・
鯛 ＞x・瞬

　　　　　　　・
。

一 ・・（6）
2

，・ 、．．− in ｛bT一の
2

｝

（2．28）

（2 ，29）

（2．30）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2．31）
である ． （2．29）と（2．30）はそれぞれ、干渉性散乱断面積．非干渉性散 乱断面積 と呼はれ る量である。（2．29）
か ら、干渉性散乱断面積は、j番目の原子 自身の時間 Oでの位置 と時間 麺 の 位置の問の 相関と、　j番目の 原

子の時間0での位置 とj番 目の原子の時間距 の位置の問の相関に 依存する か ら、干渉効果を与える。また、

¢ ．30）か ら、非干渉性散乱断面積はj番目の原子自身の時間oでの位置 と時間増 の位 置の問の 相関の みに 依
存す るか ら干渉効果を与えない 。これらの式の物理的な解釈は．干渉性散乱断面積は平均の 散乱長 5か ら

の みな る散乱体か らの 散乱を意味して お り．葬干渉性散乱断面積の 歹＿　　　　　　　　UG 〕
は散乱。、のア、 。 ，

一
ブお、び核。 。 ン平均か 、の分散，表わ、て瀦

で 、こ の散乱は散乱長bか らのずれが ランダム に 存在する散乱体からの散乱

を意味 して い る。以下に （2・29）を用い て 、結晶からの 核ブ ラ ッ グ散乱に よる

干渉性 散乱断面 積 を 求 め る 。一
般 的 に 取 り扱 うため、結晶格子 と し て

non −Bravaisrs子を考え る こ とに する。1番 目の ユ ニ ッ トセ ル 内の 膰 目の原 子

核の位置を

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　K・（t）− 1・d ・ ・（1　・）

d
置

origin

　　　（2．32 ）

と表わす。ここで 1＋ dは原子核の 平衡位置で U は平衡位置か らの 変位を意味す る。non −Bravuisユ ニ ッ トセ

ルを
一

般的に取り扱う場合、ユ ニ ッ トセル 内の各d位置に は異な る元素の 原 子 核があ る と考 えて よい か ら、

散乱長の アイソ ト
ー

プおよび核 ス ピ ン平均値は各 d位置に 対 して 妬の ように決まる こ とに な る．従 っ て

a・29）の ・
。 ！4π 一げ とい う項｝ま和の中に入 っ て ・さらに （・・3・）を働 とa … ）は次の ように 書くこ とカ‘で

　　　　　　　　〔
きる。

　　　　　　　　　、鋤 一誓端 噺 ・
・
（1・ d −1’−d’・｝

　　　　　　　　　　　　　　　　・ £（叫… ｛5， ・〕］ex・｛・鴫州一

結晶である とい う事実を使うと（2．33）の 和は 、rvをユ ニ ッ トセル の 数として ．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ΣΣ → N ΣΣ
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 td　rず　　　　　　　 td　 Od

’

とい う置き換 えをす るこ とが で きる。

子に 従うことを使い 、また、

　　　　　　　　　　　　　　　　・一… 媛・〕・ v … rc・u（it〕

（2．33）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2．34）
さらに （2、33）の 熱平均の 項に つ い て 、各原子核の 変t立　u が調和振動

（2．35）

とお い て、σ7 に つ い て 展開する。この 展開した項 の うち、時間変化 しな い 項のみ取れぱ、下に示すよ う

に干渉性弾性散乱断面積、つ まり結晶による核ブラ ッ グ散乱の断面積を与 え る こ と にな る 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　恥 P〔ir・d）・・p（−Wd　f2・・p←i・ t）dt 　 　 〔2 ．36 ）　　　　　　　〔、織 藩 》 ・（… 1・il　 l
　　　　　　　　　　　　　：題灌瓢畿艸

岡

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 VO　　τ
ここ で 、 exp ←Wd）はDChye−waller 因子で

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・ ・ ÷鱒

（2 ．37 ）

（2 ．38 ）

（2 ，39 ）
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で ある。（2．36 ）か ら（2．37）へ は

　　　　　　　　　　　　　　　　　∫二exPt−i・ t）d ・・ 2・h6（h・ ）　 　 　 　 　 （2．4。）

とい う関係を使 っ て い る 。これは中性子 の エ ネル ギー変化 力ω のデルタ関数 なので、匹
’1＝ lklで あ

る 。 よっ て（2．37）では k
’

／kの項が消える。また、（2．37）か ら（2．38）へ は、結晶格子に対する関係式

　　　　　　　　　　　　　　　　恥 岡 一 箏 ・・一 ・ 　 　 　 、、．41 ）

を使っ て い る 。 こ こで τ は逆格子 ペ クトル、V
。 はユ ニ ッ トセルの体積である。（2．38）の FN（rc）は結晶構造

因子である．（2．33）か ら（2．36）へ の変形では、熱平均 の項で 時間に依存 しない 項の み取っ た ため、  40）を

使 うこ とが で きた。これは結局、時間に 依存 しない項 を取 っ た こ とで散乱 断面積の うち弾性散乱部分

（hca＝ 0）を取っ たこ とになる 。

2 −2 −5磁気散乱断面積お よ び磁気構造 に よ る ブ ラ ッ グ散乱

こ の 節で は 、散 乱体が 持 つ 局 在 磁気 モーメ ン トに よ る 散乱、つ ま り磁気 散乱断面積の 表現を与
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 己

える こ とに する。中性子 および 電子が持 つ 磁気モ ー
メ ン トに対応する演算子 はそれぞれ

こ こ で 、（2．42 ）に お い て

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 8 鳬

　　　　　　
A 　

＝『
γ” Nσ ’ 歯

＝
耳

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 e苑

　　　　　　K ≡−2μBS　　・　μB
＝
蘇：　　　　　　　　　　　　　　　　り

、μN は 核磁子で あり、mp は陽子 の 質量で あ る。

また γは γ
＝ 1．913 とい う定数で あ る。σ は中性子に対するバ ウリの ス ピ ン

演算子 で そ の 固有値 は ± 1で ある。一
方、（2 ．43）に お い て μB は ボーア 磁 子

で あ り、M
。
は 電子 の 質 量 で あ る。　 s は 電子 に 対す る ス ピ ン 角運動量演算 子

で その 固有値は ±V2である。運動量p を持つ 1個の電子 が、電子の位置か

ら位置R に 作る磁場は、電子の ス ビ ンか らの 寄与 と運動 か らの 寄 与の 和 と

して

　　　　　　　　　　　　　　　　B ＝B
、
＋ K

　　　　　　　　　　　　　　　　・ 艶〔嚠 一
 

塑 ｝

r

NeutrVflR

（2 ．42）

（2 ．43 ）

　 　 ith　electron
n

と表わすことがで きる。従っ て、中性子の磁気モーメン トとの 相互作用によるポテンシ ャ ルは

　　　　　　　　　　　　　　一
μ。

・B　・ −i；a一γμ，
2μ、

σ （Ws ＋ WL ）

　　　　　　　　　　　　　　　　・ ・ 羅雫 〕縄 一 去磨

（2．44）

（2．45）

（2．46）

とな る。磁気散乱断面積を求め る場合、基本に なる断面積の 式はやは り（2 ．11）で あ る。まず（2，11）の ブ

ラケ ッ トで 中性子の位置に 関するもの に つ い て 、計算を行 う。い ま、N 個の 電子か らな る散乱 体

を考 え る。中性 子の位置をr 、潘 目の 電子 ス ピ ンを Si、位置をri．とすると、電子の ス ピ ンか らの 寄

与は、

　　　　　　　　　　　　　　　｛鳶
’
隲 1髭》；4x ・・貳碗 ）｛ftx（s，　x2 ）｝　　　　　　　　 （2．47）

電子の運動か ら、つ まり電子の軌道か らの寄与は

　　　　　　　　　　　　　　　　騨 ・一艶 ・（・… ）國 　 　 　 　 ，2A8 、

とな る。従っ て、全電子か らの 寄与は

ここで

　　　Σ倒 肱 ＋ w 、、1鳶》‘4z2
　　　　t

且 ・
孚吋 嘱 ）｛k・ （祠 ・濃（P・

　・・ft）｝
で ある。（2．45）、（2．49）、（2．50）を用 い ると、（2．11）は

　　　　　　　　　、i盖，
・（鵡 黯 嚶 側 ・ ZI鵡 晒 ・ E −・E’）

となる。こ こで reは 古典電子半 径で、　 r
。
＝e21 （m ，

cz ）＝O．2S179x10
’Tl

（2．49）

（2．50）

　　　　　　　　 　　　　　　　　　　　　　 　　　　　　　　　　　　　 　　　　　　　　（251 ）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　c皿 で ある。以 下 に 、9亠 とい う

量が散乱体の 磁化に 関係して い ることを示す。まず、（2．50）に つ い て、ス ビン からの 寄与は
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　　　　　　　　　　　　　　　　　S2、，　＝ Σe・　p（iκ・e）（ftx（s、
　×・ft）｝

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 i

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ＝ftx（ρ∫
× k）

であ りs

　　　　　　　　　　　　　　　　　　1 ＝Σ・xp （ir・ri）si
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
−
∫A （’）・xp （i… ）d ・

である。こ こ で

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 A （・）＝ 1£ δ（卜 幡
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 i

であり、電子 ス ビン密度演算子 とよばれ る量で ある。A （r）か ら．ス ピ ン 磁化演算子として

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 Ms （δ己一2μBA （r ）
と定義する こ とができる。こ れを使っ て ．

　　　　　　　　　　　　・ ・ 一
云即 ・恥 ∫嶋 （r）… 〈・iK

・
・）・・

と表わす こ とがで きる。一
方、電子の軌道からの寄与も、軌道磁化演算子を使 っ て、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　2 、
＝ ］£ exp （ir

・n・　XA　×　ft）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ； ・kx 〔ML （K ）xk ）
ここで

　　　　　　　　　　　　　　　　　M
，（rc）・ ∫〃

、〔・）exp （irc
・r ）dr

となる こ とを導 くこ とがで きる。従 っ て、

　　　　　　　　　　　　　　Q ・
・ k・（Q・

・ i） ・e ・
＝ 一
云雌

と表わすこ とがで きる。電子の ス ビ ンと軌道か らの寄与をあわせれは、

　　　　　　　　　　　Q
・e・

・Q ・
・2・（e ・ £） ・e −G ・ Q ・ −

EigM（・）

（2．52）

（2．53）

（254 ）

（2．55）

（2．56）

（1．s7）

（2．58）

（259）

（2．60）

となる。こ の（2．60）の形か ら、9⊥はρを散乱ベ ク トル κ に 対し て垂直に投影したベ ク トル に な っ てい る こ

とがわか る。（2．51）に戻 っ て、ブ ラケ ッ トの うち、中性 子の ス ピ ンに 関す るもの に つ い て、計 算 を行

と、 Pa ＝ 1！2 である こ とを使っ て

　　　　　　　　E）　Ela　P，
　ZΣ　Ka’xsσ　

・e 、1σX＊＝
Σ餮ΣΣくλler，

　Fり〈λ’le，a　1λ〉　　　　　　　　（2．61）
　 　 　 　 　 　 　 　 a 　　A　　　　　　げ　　x 　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　A　　　 パ　　a

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
苫
Σ噂乙（δ。厂

f
。
2

，）（λ1卿 xλ
’kZ・1λ〉　 （・．62）

とな る。こ こで 、α 、βはx，　y，z成分の い ずれかである。（2．61）か ら（2．62）へ は9よ
が、9 を散乱 ベ ク トル

κ に 対 して 垂面 こ投影 したベ ク トル で ある とい う事実を使っ て い る。この a．62）を（2．5t）に 代入 した もの が、

磁気散乱断面 積の
一

股的な表現に な る。以下 に、（2．62）を用い て 、磁気構造に

よ る磁気ブ ラ ッ グ散乱断面積を求め る。散乱断面積を計算する上で、散乱体は

結晶である こ と、また磁気 モー
メン トを担 う不対電子はそれ が属 して い るイオ

ンの平衡位置の 近くに局在 して い ること、さらに、電子 の ス ピン と軌道に つ い

て は LS結合するとい う仮定をする。一般的に 取 り扱うため、核散乱の場合 と

鴨魏鵬 膿齶嬲嵩畿 鎧 鸛 』
番目のユ ニ ッ トセ

n

vth 　electron

　　 in　atDm 　1，d
　 　 rv

RldNucleus

　l，d

（2．63）
と表わせる 。 今e としてス ビ ン からの寄与のみ考えると（253）から

　　　　　　　　　　　　　　　e ＝ G ＝Σ・xp （ix・R 、DΣ　exp （ix・r．）＆
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 td　　 　　　　　 ソゆ

と表わせる。（2．64）を使 うと2の ブラケ ッ トは

　　　　　　　　　　　　　　｛Xlq λ）id
＝（Xlexp（ir

・Rtd）Σ・xp（iK
・rv）svlλ＞

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 v （a ）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　＝Fd（rc）（ん
’1exp（iK

・K，）S，』λ〉

と表わす こ とがで きる。こ こで Sldは旙 目のイオンに属する電子の ス ピン の和で ある。また

　　　　　　　　　　　　　　　　　 F
，（・・）・∫P、（・）・・p（i・… ）dr

（2．64）

（2．65）

（2 ．66＞
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で、F
， （κ）は磁気形状因子 とよばれる量で、これ｝よ d番目の イオン に属する不対電子の 密度 Pd（r）のフ

ー

リエ 変換になっ て い る e （2．65）に電子の軌道の 寄与を取り入れた計算は、少 し複雑なので、結果だけを記

す と、（2．65）の Fd（κ）の代わ りに（dのインデ ッ クス は省略してある）、

　　　　　　　　　　　　　　　　　1爵 ぎ弗 瞬 ）　 　 　 　 、2．67、

　　　　　　　　　・
− 9s・ 9・

一 ・・9s・1・
∫（S＋k’fis1」

一

．￥，
” ＋1）

… 圭μ 券譜
＋ 1）

　 ・2・68・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　e，・− 4・∬炯 ρ（・）rZ　dr 　 　 　 　 　 　 （2．69）
で置き換え、S の代わりに全角運動量Jで置き換えればよい 。ここで ノ。（Kr ）は n次の球ベ ッ セル関数であ

る a さらに a．32）と同様に 置き、（2．19）、（2．21）の関係を使い 、核散乱の場合と同様の手続きを行うと、磁

気弾性散乱断面積は

　　　　　　　　〔、謝 一岡
2

黔轟 暢 ・ ・ 砕 ・噛 ←噺 吻

　　　　　　　　　　　　　　　　　・ 叫 ’・ ・
（」
− i）｝e・p｛iX

・
（d
− dり｝（5   X5β・・坤 ω ）　 　 （2，70）

と表わす こ とが で きる。こ こで ∫ の 項に つ い て は 時間に 依存 しな い 部分を取 っ て あ る。強磁性や反 強磁 性

稱造 な ど個 々 の 場合 に つ い て の 断面積は、ユ ニ ッ トセ ル の 取 り方 に 注意 して （2．70）を 変形する こ とで 簡 単

に 得 るこ とが で きる。

2 −2 −6ヘ リ磁気構造 によるブラ ッ グ散乱

強磁性や 反 強磁性構造 に よる散乱断面積 は、（2．70）
を変形する ことで 簡単に得られる し、また中性子散

乱の教科書に も解説されて い る。この節では、磁気

ブラ ッ グ反射の 両側に 磁気衛星反射を伴う．ヘ リ磁

性体に よる散乱断 面 積 の
一

般的な表現を与える こと

にする。今、ヘ リ磁性体の磁気構造として図のよう

な磁気構造を考え る。但 し、ス クリユ
ー軸の方向を

Z軸 とし、サイク ロ イ ド構造、横波正弦波構造に お

い ては 、磁気 モ ー
メン トはx −z面 内に ある とする。

一
般に ヘ リ磁性体の磁気構造は

プ ロ パ
　

ス ク ワ；＿ 円錐
サ as 。イ ド

黻 磁 波 au 正 強 反位 相 ドメ イ ン

〈・…d＞・＝ 〈・幅
・
… ）・掣［exp ｛《q2・’・ ・ ）｝叫 ・い ¢ d ）｝｝

｛… U＞
一
くs、d＞一 い ゆ 撃圃 く・ ・剛 ・ 坤 （el剛 】

｛明 ・抽 砌 」薪 ・｛i（・、

’・… d）｝
一
呻 い i・d）｝1

（2．71）

（2、72）

（2．73）

と表わせる。ここで 、s
’

dは ス クリュ ー軸方向の成 分、　 S⊥ d は ス クリュ
ー軸に 垂直な面内の 成分を意味す

る。正弦波構造に おい て は、こ れらの成分はその最大値を意味するもの とす る。また、物 やiPdは ユ ニ ッ

トセル内の 位相である 。 散乱断面積を求めるために は（2．71）〜（2．73）を（2．70）に代入 して計算すればよい 。

とこ ろ で、ス ピ ン 問 の相互作用が交換相互作用だけ の 場合、ハ ミル トニ ア ン は H ＝＿ΣJ（i−r）s　・s，

な る 形

で 書け て、この と き、　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　
1・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　＜S
：
vSit＞＝ 〈sYrsit＞＝ o

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ｛y ・
・y ，〉

＝一
くY ・S：

t＞
で ある の で、（2．70）の α とβの和の うち α とβの ク n ス項は消えて、結局（2．71）は

　　　　　　　〔、翻 ・ ・碑 ぱ 棒・・曝 … 淑 酬 蜘 舛
とな る。この式に（2．71）〜（2．73）を代入 して計算すると．

（2．74）

（2．75）
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〔、紛 （嚥 畑 辱Σ・（K ＋ el− r）・ F・・L
−
・r ・讐 晦 イ

　　　　　＋（1一欄 瑠 ω雛 ・伝・ al− ・）一聴 ・讐 繭 イ
　　　　　轄 畔

：＋
（rc・讐 幅

一r）… F・
・
’
（…蟻 嘔 イ

となる。こ こ で

F
・

±

（・K）・ 捧 幽 ｛（・… ±…）｝（・・ 〉・xrl・−W
・・
　）

繭 ・ 捧 噛 p｛i（K ・d±ePd）｝＜s
・
a＞exp （

一
… ）

（2．76）

（2．77＞

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2．78）
である。（2．77）、（2．78Xまヘ リ磁性体の 磁気構造因子になる。（2．76）を見れば明らかなように、モーメン ト

の配列に変調のな い ときの 正常なブ ラ ッ グ反射の 両 側に 、逆格子 ベ クトル として 9rまたは 9zだけ離れた

位置 に 衛星反射を生ず る こ とを意味して vSる 。 こ こ で図の各構造 に 体する散乱強度を求めて み る。簡単の

ため に Bravals格子を考える。ス ピ ン の大きさをくS》として、　P ；（Fe）（V2）8」｛幻（9exp（− W ）とする。 また、
散乱ベ ク トル κ の極角と方位角をそれぞれθ、Φ とし、スビンの方向と潮 （ス ク リュ

ー軸）のなす角を β

とする。

　（1）ブ n パ ース ク リュ ー−bl造の 場合 ：　　　　　　　　　　　　　〈の ・ o

〔黝ヤ （1・ c・ s
！

・）・（・ ±el−→

（2）円錐ス ク リュ
ー構造の 場合　　　　　　　　　　　　・（S

’
〉・ ts＞… β ，

〔器居 〆蝋 1・ c・… b（r ±・q，
・一・・）・1臨 ・

β・（・・
一

・・）

〈SL＞一 〈∫〉・i・ β

（3）サイク ロ イ ド構造の場合　　　：〈sy）＝ 0　，　 g、
＝q、

　　　〔識 ・・圭〆（1・ …
’

・ ・醐 …
一⇒

（4）縦汲正弦波構造の場合

〔i凱ケ   ・幗
一

丁）

＜St）＝ ＜sy＞＝ o

礪 薇 弦濺 造の場合 　 ・（の ＝ 〈∫う・ o

　　　　〔瓢 ・・去〆（1− ・in2ee・蜘 ・ ・91− T）

， 92 ＝ 0

（2．79＞

（2．80）

（2．81）

（2．82）

（2．83）

これ らの式か ら判るように各種の ヘ リ磁性体からの散乱断面積は θ 、Φ つ ま り散乱ベ ク トルに対 して 異

なっ た依存性を示すので幾つ かの逆格子点での強度を比較す ることに よっ て 区別することが で きる。  の

反位相 ドメイ ン棲造とス ク リュ ー構造を区別する方法は、高次の衛星反射が出るかどうかを見極めれば よ

い。

3 、中性子 散乱実験の 方法

　前章で は、核散乱および磁気散乱に よ る中性子散乱断面積の定式化を行 い 、具体例 として種 々 の へ り磁

性体か らの 散乱断面積を求めた。こ の章では、実際の 中性子散乱分光器の 原理、実験を行う際の注意、得

られた実験データの 解析方法 に つ い て 述 ぺ る。
3 − 1中性子 分光器

　中性子散乱実験に お い て我 々 が測定する量は、中性子の 運動量変化（9）とエ ネルギー変化（hca）の 関数 ど

して の 散乱強度である。この 9および亢ω は、中性子の散乱角2θ および試料 に よ る散乱前後の エ ネル ギー

E
，および Efを知ることによ り得 られる。この 2 θ、　 E

，
、　 Ef に対し て 強度を測定する装置を 中性子分光
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器とよぶ。右下図に
一
般的な中性子分光器の典型的なレイア ウトを示す。

（a）定常中性子源角度分散型

　こ の分光器は い わ ゆる原子炉に 設置された三 軸型中性子労 光器

（rAS ）の ことで 、上流の結晶で単色化された中性子を試料に入れ 、
散乱された中性子を下流の結晶で エ ネルギー

分析する。試料下流の

アーム を動かす こ とで 2θの ス キ ャンを行 う。こ の装置 の 特徴は

9 」ω 空間の任意の点を精度よく測定で きる こ とで ある。

（b）定常中性子源エ ネルギー分散型

　こ の分光器は 上流のチ ョ ッ パ ーで パ ル ス 化され た中性子が L1を
飛行中に エ ネル ギー一分散し、適当な位相で同期させた下流の チ ョ ッ

パ ー
により単色 パ ルス化 して試料に 入射させる．散乱中性子 の Ef

はL3間の飛行時 間CI（）F）に より決定できるp 実際の 分光器で は数多
くの 検出器を円周に沿っ て並べ ることにより、広い e ・ω 空間を同

時に測定する こ とがで きる。原研にあるAGUNES 、　ILLにあるIN6

はこの タイブの分光器である。

（cyS ルス中性子源エ ネル ギー分散型

納 晶 ＿
モ ノ ク ロ

メ ータ
ー

　 結晶
！

　 ア ナ ラ イザ ー

＆定常申憧子滋

　 角度分散型

暴

　
酔

曝
　
　
も藁
6．　 パ ル ス 中性于源

　 エ ネルギ ー分敏型

b．竃t 中柱子源
エ ネルギ

ー
分倣 型

墅
d パ ル ス 中性子瀕
エ ネル ギ

ー
及角度分散型

　原理は（b）と同様で、（b）の上流の チ ョ ッ パ ーまでがパ ル ス 中性子源 に置 き換わ っ たと考えればよい 。パ

ル ス 中性子源の特徴 として 、原子炉に 比べ ．高 い エ ネルギーの中性子が含まれる ため、高エ ネル ギー励起

の 測定力町 能に な る 。
KENS にあるnqc 、　RAL にあるMARL 　HEr は この タイブの牙光器である。

（のパ ル ス 中性子源角度分散型

　
こ の分光器では試料に白色中性子がそのまま入射する e 結晶アナラ イザ

ー
により特定の エ ネルギー・

　Ef
に 散乱して くる中性子だけが検出され る。LZ＋ L3は一定なので Efが与 えられる とその 問の 飛行時間が決
まる。全飛行時間から この 値を差 し引くと、Lエを飛行す る時間が求ま り、こ れに よりE

，
も決定できる。

この 分光器 は TAS に近い 測定が で きる 特徴もあ る が、冷中性 子 源か らの ビーム を 用い 、結晶アナライザ ー

で背面反 射牙光す る こ とで 、μ eV 領域 の 非弾性 散乱を測定する こ とがで きる 。
　KENS にあ るLAM −D ．

LAM −40．　 LAM −80は この タイブの分光器 である。
以上、典型的な中性子分光器に つ い て 簡単に説明 したが、実 際に実験す る場合は、各タイプの装置の特質

を考え．自分 の測定した い内容に 合わせ て分光器を選ぶことが理想である 。

3 −Z中性 子散乱実験 を始め る前に

　この節 で は 三 軸分光器を用い て実験を行 う上で、決めて お くべ きパ ラメーターに つ い て簡単に述べ る。
（a）中性子の 入射エ ネル ギー

　三軸分光器 で は中性 子 を単色化する場合、普通、パ イ ロ ・グ ラ フ ァ イ ト（PG ）の （002）面 の ブ ラ ッ グ反射 を

利用する．こ の 方法で 単色化する場合、PG （0〔X ）面、（006）面 等 に よ る高次の 反射 が存在す る ため、入射 中

性子中に、必要な波長 λ以外に、λ／rz、λ　／3等が混入することに なる。このような高次の反射の混入は 、
特に反強磁性反射や超格子反射を観測する場合には、高次反射中性子の 元の格子による反射が、一

次の 中

性子の超格子反射 の反射角と
一

致する こ とが多 く厄介であ る。従 っ て実際の 実験に お い て は 、高次の 中性
子の混入を防ぐための フ ィ ル ターを使用するこ とになる。この フ ィ ルターとして 最も多く用い られるの は、

熱中性子に 対 しては、PG 、冷中性子に 対 して は Be単結晶が用い られる。フ ィ ル タ
ー

の原理 としては、ど

ちらもフ ィ ルター物質の ブ ラ ッ グ散乱を利用する。特に、PG の場合、波長 が λa ．44A （13．7meV ）、2．34A

（15meV）f寸近ではフ ィ ルターを使用することにより、λ2 がlt1000程度まで減少させることがで きる。また、
λ　．1．65A （30meV）、1．41A （41皿 eV ）付近も λ　rzを λ に 比べ 1桁以上減少させる こ とがで きる。従 っ て実験 に

お い ては こ のような波長を入射中性子の
1

窓
’
として使用するこ とがで きる。

（b）コ リメーターの選択

　三 軸分光器におい て、コ リメーターは モ ノ クロ メ ーター
の 上下流、アナ ライザーの上下流 と 4つ の コ リ

メーターが使用される．こ の 4 つ の コ リメーター
は、必要なエ ネルギー分解能 またはQ分解能と中性子強

度の 兼ね合 い によっ て 決定される。基本的には、第 1、第 4 コ リメーターはエ ネルギー分解能に作用し、
第 2、第 4 コ リメーター

は Q分解能に作用す る。分解能に つ い て、また最適な コ リメータ ーの選択 に

つ い て は こ こ で は詳 し く述べ る余裕がない ので、参考文献 を参照 して頂きた い 。
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3 −3実験デ
ー

タの 解析方法

　この節では、実験によ り得られた強度のデータに対し、磁気構造や磁気モーメ ン トの大きさを見積もる

際に必要なデ
ータの補正方法に つ い て述べ る。今、（2．38）につ い て考えてみ る。この散乱断面積の式は、

デルタ関数を含ん で い る。しか し、実際の 実験に おい て は、逆格子点 τ でのデル タ関数に 比 べ 、十分広 い

装置分解能が存在する。従っ て、我々 が実験で得る量は（2，38）その もので はな く、散乱中性子 の エ ネルギー

E ’

と方向Ω に つ い て積分 した量になる。 つ まり

　　　　　　　　　　　　　　　　％
・ 篇 ・蝋 、鍬 ct 　 　 ・3・1）

を測定することになる。ここで、右図のよ うに各ベ ク トル と角度を定義する 。 す

る と（2．83）でΩに関 する積分（k
’

の方向につ い てのみ）はデル タ関数につ い て考 え

れば よい か ら

　　　　　　　　　　　　　∫δ（r
− r）d9 ，

一∫δ（P
−・　kりdΩ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　
’

÷（P
・一・

・

）−f・（・ 一・ke・… ）

とな り’

　 　 ％
一・讐 肺 他 … ・〉

となる。磁気散乱の 場合に つ い ても同様に考 えることがで きる。

（3．2）

（3．3）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 さて、結晶構造や磁気橋造、磁気 モーメ

ン トを求め る ため に は、F（ずが判ればよい か ら、（2、85）（磁気散乱の 場合は この式に相当するもの）をい ず

れかの パ ラメータで積分するようなス キ ャ ン をしてやれば よい。この ス キ ャ ン の結果．積分 されたデル タ

関数部分がい わゆる ロ ーレ ンツ因子Lである 。 これは、スキャ ンする際、逆格子点を通過する速度が異な

るこ とに基づ く補正項である。単結晶の場合の積分の方法には

　（1）ω 逸 θ ス キ ャ ン ：逆格子の 原点か ら放射状に ス キ ャ ン を行う。L＝11sin2・e 、但し θはブ ラ ッ グ反射角。

　（2）ω ス キ ャ ン　　 ：分光器をブ ラ ッ グ反射の出る位置に セ ッ トし、そ の状態 で単結晶の み回 して ス キ ャ

　　　　　　　　　　ン を行う。得られたバ ターン は ロ ッ キン グカーブ と呼ばれる eL
＝1！団n2 θ

　（3）平行 ス キ ャ ン　 ：逆格子 の 任意 の 軸上をス キ ャ ンす る 。この 方法は ブ ラ ッ グ散乱の 両 側 に 生 じる 衛星

　　　　　　　　　　反射や超格子反射をブ ラ ッ グ反射と同時に ス キ ャ ンする の に便利な方法である。

がある。（1）と（2）に つ い ては 中性子散乱の 解説書に記 されてい る の で 、

ここで は 、2章 との 関連 もある の で （3）の 平行 ス キ ャ ン に つ い て 説明す

る。右図の ような配置の ス キャ ンをする場合、ロ
ーレン ツ因子は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　L ・∫δ（τ
’− 2ke。・・ψ）db

”

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 tanθ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 a
°
＋ b

’
tanθ　　　　　　　　　　　　（3．4）

となる。ス キ ャ ンの結果得 られたデ
ータに対して、各スキ ャ ンの方法に

合っ たロ
ーレシッ因子で補正すればF（ずを得る こ とが で きる。

4 、磁気構造解析の 例

　この章で は、衛星反射を示す中性子散乱の実験データか ら、具体的な

磁気構造が解析できた例として、CePに つ い て説明する。

4 −1CeP の物性

　NaCl型の結晶構造を持つ Ce・モ ノブ ニ クタイ ドの 4f電子は結晶場により四重項 の4fr
， （磁気 モー

メン ト

の大きさは約 157μB）と二 重項の 4fr7 （磁気モーメン トの大きさは約o．ア1μB｝に分裂する．この4fr8 は ス

ビ ン
ー軌道相互作用で分裂した価電子帯の rs ホール と同じ対称性を持っ て お り、　 Ce・モ ノ ブニ クタイ ドに

お い てはこの両者の混成効果、い わゆるp−f混成効果が重要になり、物性に大きく関与して い る と考え られ

て い る。Ce モ ノ ブニ クタイ ドの うち、　 CeSb とc 巳Biにつ い ては、複雑な 磁気構造 を 示す こ とで良く知 られ

て い る。この CeSb の磁気構造は（001）面内 （磁場下の実験に お い て は【OO1】方向を磁場方向 とす る。）で 強

磁性秩序 した 面 〔以下、強磁性Ce面 と呼 ぶ。）が［001】方向 に強磁性的に 、または 反強磁性的 に 積み重なっ

た長周期磁気構造であり．こ の秩序状態に お ける磁気 モーメン トの大 き さ は約 2PB である。また、　 CeSb

で はFP相、　 AFP 相と呼ば れ る、強磁 性C 巳面の 間 に 常磁性面 が入る磁気 構造が存在 する こ とも特徴的で あ

る 。

一方、C εP、　 CeAs に つ い て は、最近作製された純良な試料を使 っ た測定で 、　 CeSb、　 CeBi同様、複雑な
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相図を示すことが明らかになっ て きた 。 零磁 場及 び常圧 での 磁気構造は い わゆる、タイブ 1型の反強
磁性 と呼 ばれ る も の で ．強磁性C巳面の 、＋、、 ＋、、

…　 とい う組み合わせ である。この ときの磁 気

モ ーメ ン トの大 きさは約 o．8μBである ことは、筆者等の実験で確認 して ある。こ の値は r7状態の磁気モ ー

メン トに近く、従 っ て、常圧 で観測され るタイブ1型の反強磁性 磁気樗造は r
，状態の C♂イ オン によるも

の と言え る．こ のC2 に磁場を掛けた場合、5丁以下で 2 つ の メ タ磁性転移を示すこ とが知 られて い る。さ

らに、磁化の温度変化の 測定か ら、ネ ール温度（10K）以上で
一

次転 移的な磁化の飛び と、ネール温度近傍
での二次転移的な磁化のカスブが観測される。明 らかに、磁場下におい て新たな磁気相が現われる様子が

判る。筆者等は この新たな磁気相の磁気構造を中性子散乱実験に より明らかに した。

4 −2CeP の磁気構造解析
一

般に磁気構造解析を行う場合、得られた磁気散乱の ピー

クか ら磁気搆造の周期を決め、その周期か ら磁気構造の モ

デルを立て、散乱断面積の式 を用 い て 散乱バ ターン に対し

て モ デル フ ィ ッ テ ィ ン グを行い、磁気構造を決定するとい

う手順を踏む 場合が 多い 。
C ∈P の場合、すでに明らかに なっ

て い る CeSb やCeBiの 磁気購造 を ヒ ン トに して、磁気構 造

の モ デル を立てる こ とが 自然である，従っ て 、測定すべ き
CdP の 逆格子面は、　 CeSbや C 巳Biが 磁場方向 に 長周期磁気 撰

造を示す こ と か ら、右図 の よ うに ［OD1］軸 と ［110】軸 の 張 る

面内が良い 。磁場は［OOI】方向に 掛ける 。こ の 場合 、使 用

す る マ グネ ッ トの 制約か ら図中の 枠の 限られ た領域 しか 測

定 で き な い 。 図 中 の ● と ● は 各 々 構 造 因 子

F
．

＝ 4（bC　e ＋ bp）および 4（bc。

一
妬）に 対応す る 核散乱 の

ブ ラ ッ グ反 射の 現われ る位置を示 し て い る。また △ は

［001】方向の TYpel 反 強磁 性構造に よる 磁気ブ ラ ッ ク反 射 の

現われる位置 を示 して い る。も し、CeSb やCeBiの ような

磁気構造が現われ ると した ら、掛 けた磁場方向、つ まり

［OOI】方向に衛星反射が現われるはずで ある。従っ て、 3

章で述べ た ように スキ ャ ンの方法 と しては122ζ｝お よび

［33ζ］方向の平行 スキ ャ ンが良い 。とこ ろで 、磁場下で現

われ る磁 気構造の 磁気モ ーメン トの 方向が［OO1】方向（これ

を仮に z方向 とする）で ある とした ら、（2．75）の α に 関する

和の うち、α・＝ z成分のみが残 るこ とに なる 。 磁気モー
メ ン

トと散乱ベ ク トルのなす角を βとすれば、Σ（1− 2．
：

）＝ Sln
：

fi
となる。従 っ て、［OOζ］上（つ まり、β　−O＞の ス キ ャ ン で は磁

気散乱が観測されない こ とになる 。 実際に実験 した結果、

［OOL 】上で は磁気散乱が観測されなか っ たの で、磁気モ ー

メ ン トは［001】方向を向 い て い る と結論 できる。さて、右

図に ［22ζ】および［33ζ1方向の平行ス キ ャ ン を行 っ た結果を

示す。但し、この パ ターン は、sin2 βの項、磁気形状因

子、さらに平行 ス キ ャ ン の 場合 の ローレ ン ツ 因子で補正 し

て あ るため、グラ フの 縦軸は磁気構造因子の 2乗に比例し

た形にな っ て い る。また、この よ うに補正 したデータに 対

し ては、［22L ］と［33L】が等価 に なるので
一

つ の グ ラフ に 重

ねて ある。H ＝OTに おい てζ； 1に み られ る ピークは TYPe−1反
強磁性櫨 造に よ る ブ ラ ッ グ反射で あ る。H ＝2．π で は H ＝σr

で見られたType −1反強磁性構造に よるζ＝1の ピークが消え、
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冒

o ζ 1 代わり にζのに 強磁
性成分に対応す る ピ ークと磁場方向に生 じた 長周期 磁 気構造 に

る等問 隔に並ん だサ テライトビー クが 見 ら れる。これらのサテ ライトピークを便宜 的にそ れぞれ A、B、　C 、　

A 　Eピ ー・・クと呼 ぶことにする。またH・・S ．5T では E ピークが非常に小さく なるが 、 強 磁 性
成

分を

い
て、そ

の

のピー
ク
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殆 ど変化 しな い 。さて、こ の よ うな散乱 パ ターン 、お よび磁場に 対する振る舞い を説明する磁気構造の モ

デ ル を考える こ とに す る 。まず モ デ ル 1 と して r
，状態の 磁気モ ーメ ン トの みを持つ 磁気構造を考える。

齟

散乱パ ターン に 高次の反射が多数見 られる こ とか ら，

磁気構造はかなり矩形波的なもの と考えて よ い。そ こ

で 磁気構造 は T＞pe−1反強磁性橋造から類推して、　 rl状

態の強磁性 Ce面を適当な割合 で 積層させ たも の と考

え る。サ テ ラ イ トビーク はA ピークか らE ピークま で

等間隔 で あ りそ の 間 隔は δ一2 ！11で 表わす こ とが で き

る。つ ま り磁気構造は Ce面 ll 枚で 1周期の 長周 期

磁気講造を持っ てい る こ とが判る。よっ て磁気構造 の

伝搬ベ ク トル は 、散乱パ ターンの なかで
一

番強度 の 強

い E ピークに着目して k＝ 10tllの 矩形波と考える。また
H ・：2．7

’rで c ∈当り約o．a5Pfiの強磁性成分を持つ ことから、

磁場方向に 2、磁場と反対方向に 1の2：1の矩形波で あ

るとする。こ の ときの磁気構造 を模式的に右上図に 示

す。図中の 矢印は強磁性Ce面が 持つ 、　 Ce当りの磁気

モーメ ン トを表わ してい る。但 し、便宜的に磁気モ ー

メン トの向 きを伝搬ベ ク トルに対 して垂直に示して あ

る。右図に H ＝・2．アrで の モ デル 1 による磁気橘造因子

の 計算値 と実験値の 比較を示す。但しCeイオン 1個

あたりの磁気構造因子と し
  ． ）。畆 ，xp （・。 ．

，y・

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 」≡1

Mode ］1

r，momemt

k ＝10！11 尊ユSquare　wave

H ＝2，7T
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轟

CeP ＃3　Magnetic　Structure　factor
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一

丶

ζ

1．o　 t
・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　， κ
；（2πla）k

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （4．1）
とお く。こ こで Si］ま位置メこある磁気 モー

メン トを、舷 結晶単位格子 の 格子定数 を表わす。強磁性成分 と

A ピークの計算値は実験値にほぼ近 い 値を示して い るが、それ以外の ピークの
一致は良くない 。特にζ一1

の両側の ピークの
一

致が良くな い 。この モ デル ！の ときの強磁性成分はO．32PLBでほぼ実験値に 近 い 値で あ

る。例えば この 強磁性成分の
一

致を無視 して、モ デル 1の 2二1矩形波 で はな く1；1として反強磁性成分を増

や した 場合、磁気構造は ｛＋ ，＋ ，一，＋ ，一，＋ ，一、＋ ，一，＋ 、−1，＋，＋ 1
−
，
＋，一，＋ ．．，．｝とな りζ雷1に 近い ピークはほ とん ど一致するが、

逆にζ・oに 近い ピークは合わな くな る 。いずれに して もモ デル 1のよう に r
，
状態の磁気モ ー

メン トを持 つ

強磁性面 の 積層 で は実験値を 再現す る こ とは出来 な い よ うで あるe こ の こ とは H鬻55T に お い て も言える こ

とで あ る。そ こ で次のモ デル 2 を考 える。

迦

H＝・2．7r とH ＝55T で A ピー一クか らD ピークま で は強度 に

変化がない の に対 し、E ピ・一クの強度が 減少 して い る

こ とに 着 目する。この原因 としてA ピー
クか らD ピ　一一

クまで を生 じる磁気構造部分とE ピーク を生じ る磁気

構造部分が異なるためと考える。つ まり磁気秩序相に

おい て何 らかの理由で基底状態 に2種類の 磁気モ ーメ

ン トが存在す ると考える。またE ピークはモデル 1の

1：1の 矩形波でほぼ再現で きるこ と、またよるζ＝ 1の

ピークの両側に E ピー
クが現われ る こ とか ら、この E

ピークはType−1反強磁性構造が反位相 ドメイン構造を

昏【Odel　2 　E　peak 　k ＝101111：1　Square　wave

　　　　Apeak 　k ＝　21111 ；1　Square　wave

　m”firnTr7］
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　一

とっ たために現われる ピー
クと考える。一

方、A ピー一クか らD ピークまでを生ずる磁気 講造部分は、一
番

強度 の 強 い A ピークに着 目して、k＝a／11の矩 形波を持 つ と考 える 。さて この 磁気構造部分に つ い て である

が、モデル フ ィ ッ テ ィ ン グ を行うと．強磁性的に カ ッ プル した、Ce当り約2FtBの磁気モ ー
メン トを持つ 2

枚の Ce面（以下、2PB（強磁性）Ce面）が必要になる こ とが判っ た e そ して、この 2枚の2μB強磁姓 Ce面をモデ
ル 1の 1：1の矩形波の

Il
＋，＋

1’
の位置に置 くことに よりTYpel反強磁性構造部分は この 2枚の Ce面でカッ トさ

れて反位相 ドメイン講造を持つ こ とに なる 。 この ときの磁気蔕造を模式的に上図に示す。またH ・・5．5Tで

一 330 一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussei 　 Kenkyu

「
強相関伝導系の 物理　若手秋の 学校」

はE ピー
クの強度が非常 に 弱 くな る こ と、強磁性成分の ピーク

強度が増加する こ とか ら、［［ype−1反強磁性構の 反位相 ドメイン

構造部分が磁場に よりス ピ ン ブ リッ プし、反強磁性構造の伝搬
ベ ク トル が磁場 と垂直方向に向い たもの と考えればよい 。強磁

性成分 の 増加は磁気モ ー
メ ン トが磁場方向 に 傾き、Ceあたり

約o．2PB の 値を持 つ とす る と説明する こ とが出釆 る，右図に

H＝2．7r とH ・5 、5T での モ デル 2 による磁気構造因子の 計算値 と

実験値の比較を示す。この モ デル 2 に よっ て実験値をほぼ再現
で きるこ とが判る 。と こ ろで、R 。ssat −Mignodag の CeSb 及び
CeBiに つ い ての中性子弾性散乱実験に よる と、磁気秩序相の基
底状態はCe当り約2μBの 磁気 モ ー

メン トを持 つ ことが判 っ て い

る 。こ の モ デ ル 2におけ る約2LLBとい う磁気モ ーメ ン トは こ の

値と等 し い。従っ て、点電荷モ デ ル で期待され る r7基底状態
に 加えて 、約2FLBの 磁気モ ー

メ ン トを持つ 状態を基底状態に す
る共通し たメカニ ズ ム がCeP ．　 CeSb 、　 CeBiに存在する と考え ら

れ る。ま とめ る と、磁場下に お い て CeP は、　 r
，状態の

「rype−1反
強磁性構の 反位相 ドメイン 購造の 節に 2枚の 2陥強磁性 Ce面が

存在す る とい う2 種類の 磁 気モーメン トを持っ た、Ce 面 11
枚の 長周期磁気構造になると結論で きる。磁気散乱パ ターンの

AB 、C ．D ピークは主 に 2μB強磁性Ce面 の 長周期磁気構造 に 、
またE ピー

クは 主に r
ア状態 の T）rpe −1反強磁性構の 反位相 ドメイ

ン構造に よるもの である。最後に

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 14実験の結果得られた磁気構造 と磁

気相図を示す。

　さて、こ の ような磁気構造の 物

理的解釈に つ い て筆者等は、こ れ

が、系の キ ャ リアー数が極め て少

ないため局在化したキャ リア
ーと、

局在cedfeE子の間の局所的な強 い

p−f混成効果に よ りもたらされた

と考えて い る。つ まり、磁気ボー

ラロ ン状態 に あるrsCeイオ ン と．

正常な、結晶場基底状態r7の Ceイ
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オン との共存／競合によ っ て もた らされたもの であると考えて い る。こ の よ うな現象は，希薄キ ャ リア
ー

系特有の新 しい 物理現象 である と考えられ、Ceモ ノブニ クタイ ド系全体に おける異常な物性をもた らす

主な原因である と考 えられる 。

4 、おわ りに

　本稿で は N
・．中性子散乱のほんの

一部分であ っ たが、弾性散乱断面積の定式化、特に、へ り磁性体に対す
る磁気散乱断面積につ い て詳 しく述べ ることがで きた。最近、cajCUe

．
Au

、）、　 Ce（RUi．．RhD2Si， 　 Ce7Ni3な ど

の 物質群で、非 フ ェ ル ミ液体的振る舞い を示す組成または圧力値の 近くで磁気モ ーメ ン トの 変調構造が あ

らわれる こ とが示唆されて お り、学会等で、活発に議論 されて い る 。 学会等で発表 される こ のような物質
に 対す る 中性子散乱実験の デ

ータを検討する上で、本稿が
一

助になれば幸い で ある。
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