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1　 は じめ に

多くの 磁性体は温度 を下 げて い くと、ある温度を境 に強磁

性や 反強磁性 の よ うな長距 離秩 序状 態に転移する が、短距

離の 相互 作用 を もつ 理 想的な
一
次元磁性 体 で は T ＝ OK

で の み 磁気秩序を示す 。 もちろん、実際の 系で は 完全 な 1
次元磁 気鎖 は存在 せ ず、鎖間 と鎖内の 相互 作用 の 比 Jt！J
で 決 まる有 限の 転 移温度 をもつ 。こ の ような系を擬一

次元

系 とよ び、相互 作 用 の 比が一次元 性 の 良さの 指標となる 。

　 S ＝ 垂の
一
次元ハ イ ゼ ン ベ ル グ反強磁 腔体で は量子ゆ

ら ぎの ため に絶対零度で も長距 離秩序 をもたない こ とが理

論 的 に 知ら れ て い る 。 量子 ゆ ら ぎは ス ピン の 大き さ 5 と

と もに急 速 に減衰 する 。 実際の 場合、量子ゆ ら ぎは磁気秩

序 の 形成 には ほ とん ど寄与せ ず 、 古典的な分子場理論 に

よ っ て 基底状態 の 磁気構造を決め る こ とが 出来る 。 量子 ゆ

らぎの 効果 はス ピンの 縮み な どに 現れ る だけで ある。
　　しか し、一

次元性の よい 反強磁性体 で ス ピンが小 さい

場 合 に は、量子 ゆ らぎの ため に、全 く新 しい 基底状 態が 出

現 する こ とがあ る。その 代 表的 な例 が、θ ＝ 豈の 場合 に現

れ る spin −Peierls転移 と、S ＝1 の 系が もつ Haldane
状 態で あ る。両者 と もに、一

重項 （singlet ）基 底状 態 と

い う極め て 量子力学的な （つ まり、古典的な直感が通用 し

ない ！）状 態を もつ とい う点で 共通 して い るが 、そ の 成 り

立 ちや 性質 は多 くの 点 で 異 なっ て い る。

　　
一

重項基底状 態 を理 解す る うえで、ス ピン系の 励起 ス

ペ ク トル の 状 態 を波 数 ベ ク トル （Q） と励起 エ ネル ギー

（ha）の 関 数として 調べ る こ とは不 可欠 で あ る。　Q ＝ o
に 限れば、電子 ス ピン共 鳴 （ESR ）や Raman 散乱 など

の 手法が あ り、Q の 平均 を とる の で あれ ば、核磁気共 鳴

くNMR ）を利用す るこ とが可能で 、 それ ぞれ有力な実験

手段 と して 利用され て い る 。 しか し 、 広い Q − hω 空間

で の 励起ス ペ ク トル の 状 態を実験的 に 求め られる 唯
一

の 手

法は中性子非弾性散乱に よ る もの で ある 。

　　本サ ブ ゼ ミ で は、まず、一次元 磁性体の 理論 的背景

と 中性子散乱の 実験手法の 基礎 に つ い て 学 ん だ の ち、
spin −Peierls転移 と Haldane状態が 中性子散乱に よっ て

ど の よ うに研 究 され て きたか を解 説す る。

2　 一次元磁性体

的 な一
次元 ハ イゼ ン ベ ル グ模型

H − − 2J Σ Sl ・Si＋・ （1）

2．1　 古典ス ピ ン と量子 ス ピ ン

ス ピンは 「量子 力学 的 な粒子 また は系の 固有角運動 量」と

定義 され る［1］が、多 くの 場合、磁性を担うス ピン は古典 的

に取 り扱われ る 。 この と き、 ス ピン は剛体の 自転運動 とし

て 扱わ れ、ス ピ ン 変数 S は 自転の 速 さと自転軸の 向 きを

表 わすベ ク トル 量に な る。ス ピン 系の 問題 と して 最 も基本

を考える と、古典 的 な取 り扱い で は、J ＞ 0 の場 合の 基 底

状態はス ピン が同 じ方 向にそ ろ っ た強磁性 状態、J く 0 の

場合は ス ピンが 互い に逆の 方 向を向い た 反強磁 性 （N6el）
状態で あ り、T ＝ OK で 長距離秩 序 を もっ て い る Q

　 ス ピン を量子 力学的に記述 した場合、 ス ピン変数 S は量

子力学的な演算子 となり、その大 きさは S ＝ 圭，
1

，睾，
2

，
＿と

い うとび とびの値 を とる ように なる 。 上 述 の
一
次元ハ イゼ

ン ベ ル グ模型 も、強磁 性状 態で は本質的 には古典的 な場

合 と変 ら な い が、反強 磁 性状 態 で は演算子 の 非 可換性が

「量 子ゆ らぎ」となっ て 現れ 、 基底状態の 様相を大 き く変

えて しまう。 S ；圭の 場含は Bet，he　Ans縞 擁21の 方法に

よ っ て厳轡解が 得 られ、占典系で見 られ た 長趾離秩序が 量

子ゆ らぎに よっ て破壊 されて しま うこ とが分かっ て い る 。

hω

0

x

QIDHeisenberg　AF

Bo「Lner・Fishθ「

T

図 1：
一次 元 Heisenberg反強磁 性体 の 励 起ス ペ ク トル と

帯磁率

　 こ の 様子 をス ビン系の 励起 ス ペ ク トル か ら考え て み よ

う。

一
次元反強磁性ハ イゼ ンベ ル グ模型の 励起ス ペ ク トル

を図1に 示 した 。 重 要 な点 は、励 起状 態 が q ＝　O，±π／α
で 基底状態 と縮退 して い る とい うこ とで あ る 。 こ の 縮退 に

よ っ て 、励起状態は基底状態 （N6e1状態 も成分の 一つ ）

に い くらで も近づ くこ とが 出来 る。その た め、量子 ス ビ ン

系 では、量 子 （零 点〉ゆ らぎによ っ て T ≡OK で あっ て

も低い エ ネル ギー
励起状 態 が存在す る こ と に な る 。 し た

が っ て、N6el状態 はハ ミ ル トニ ア ン の真の 固有状態で は

あり得ず、長距離秩序は破壊 され、T ； OK で も帯磁 率

は有 限の 値 を示 す ように な る。

問題 1L2

つ の ス ピン S ＝参か ら なる 系の ハ ミル トニ ア ン

　 H ＝士SrS2 を考える 。 複号が 正で あれ ば反強磁

　 性、負 で あれ ば強磁性 で あ る。ス ピン 変ta　St は 3
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つ の パ ウ リ行列を成分 とする 演算子 の ベ ク トル で あ

る。 S ：
の 固有状態 を基底と した場合、系の 基底状

態 は どの よ うに 書 き表 され るだろ うか ？

22 　 Spin・・Peierls転移 とはなにか

擬
一
次元 系に お い て 低温で磁気転移 が起きるの は 、ス ピ

ン が 固 い 格子 （rigid 　lattice）の 上 に固定 され た場 合で あ

る 。 もし、格 子が弾性的な歪み を起 こ して もい い とす る と

新 しい タイ プ の 磁気弾性的な転移が出現す る 。 こ の転移は

擬一
次元金属 にお け る Peierls転移｛3］とよ く似 て い る た

め、spin −Peierls転移 と呼ばれ る。

一2

Un［form
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図 3： バ ン ド状 態 か らみ た Peierls転移
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たが っ て、モ デ ル ハ ミル トニ ア ン は次の よ うに記述 で きる。

図 2： 磁 気励 起ス ペ ク トル と spin −Pelerls転 移

　 Spin−Peierls転移 とは、　S ＝蹇の
一

次元 反強磁 性 ス

ビ ン系に おい て、転移温度 Tsp 以 下で 格子 の 自発 的 な歪

み が 起こ り、ス ピ ン が
一

重 項 （singlet）状態を形成 し、
全 体 として非磁 性 となる 転移 で ある と定義で きる 。 この よ

うな
一
次元系で は、図2の ように格子 が歪 ん で 、ス ピン 間

の 相互作用の 大きさJが一
つ お きに変わ り、ス ピン 系が一

重項状 態 をと っ て ス ピ ン ギ ャ ッ プ を持つ 方が 、 N6el状態
よ りもエ ネル ギー的 に安定で ある。

2 。2．1　 Peiels転移 との 比 較

Peierls［3］は、一
次元伝導体におい て 、

　half−Mled の伝導帯
は、】弛rmi 面 にギ ャ ッ プを作る よ うな格子の di皿 eriZationi

に対 して不 安定で あ るこ とを示 した 。 この とき、図3に示

す ように、電子 の つ ま っ た価電子帯 と空の伝導帯に分 か れ

て 電子系全体の エ ネル ギーが低下する が、これ が歪み に よ

る 格子 の 自由エ ネル ギー
の 増加 を上回れば、Peierls転移

とよ ばれ る 金 属一絶 縁 体転移 が起きる 。

” − J Σ （1＋ λ竺
　　 　 　 a ）Sl・St＋1＋｛1Σ （Ul ．・

一
吻

2

　 　 　 　 1　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ‘

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （2）
こ こ で al λ

，
　J〈 はそ れぞ れ格

．
子間隔、ス ピ ン 格子相互作

用、弾性定 数で あ る。こ の ハ ミル トニ ア ン の 解を求め る こ

とは 参考文献 E41に ゆ ず るが 、なぜ
一
次元 Heisenberg反

強磁 性体が dimerization を起 こすこ とが エ ネル ギー的に

有利 なの か を こ こ で 考 えて み た い 。

　　図1に示 した ように 、・・次元 Helsellberg反強磁性体
は、q ＝・O

，
±π ！a で 基底状態 と励 起 状態 が 縮退 して い る

た め に、量子 ゆ ら ぎに よ っ て 長 距離 秩序 が 破 壊 され て し

ま う。 も し、図2の よ うに格子 が dimerizationを起 こす

と、励起 エ ネル ギ
ー

ス ペ ク トル に ギ ャ ッ プが 生 じる た め、
基底 状 態 と励起状 態の 縮退が と け る こ とに なる。そ の 結

果 、量子 （零点 ）ゆ らぎに よ る励起状態 は 存在 しな くな

る た め 、ス ピ ン 系全 体 の エ ネル ギ
ー

は 低下 す る こ とに な

る 。 Peierrs転移 と同様、も し、格子歪み に よ るエ ネル

ギー
の 増大 よ りもス ピン 系 の エ ネル ギー

の 低下が 上 回れ

ば、spin −Peierls状 態 が 出現 す る。以上 の よ うに、一
次

元 Heisenberg反強磁性体で spin −Peierls転移が 可能 な

の は、絶対零度の 状 態 にい ろ い ろな ス ピン状態が 量子 ゆ ら

ぎに よ っ て 共存 してい るた めで あ る 。

問題 21

．一次元 XY 反強磁性体の 場合 は、　spin −Peierls転
　移 は起 きるだ ろ うか ？磁気的相互作用が Ising的や

　 古典的な場合は どうだ ろ うか ？

2．2，3　 Spin−Peierls物 質の 発見

2．2．2　なぜ spin −Peiels転移が 起 きるの か 〜

一
般に、Spin−Peierls系は、最近接の 反強磁性的相互作用

」 の み を もつ S ＝去の Heisenbergハ ミ ル トニ ア ン で

記述 され る量子 ス ピ ン 鎖か ら成 り立 っ て い る。鎖間の 相互

作用 は無視する 。 こ れ らの 量子 ス ピ ン鎖 は平行 に 積 み重 な

り、三次元的な格子 （格子 歪み u ） と結びつ い て い る 。 し

　
1
二 量体化 と和訳 され る が、あま り使われ ない 。

Spin−Peierls転移 が （定性 的な）理論［5］に よ り初め て 予

測 され て か ら 13年後の 197J「 年に TTF −MBDT2 にお い

て、発見 され た。転 移温 度 は TTF −CuBDT で 11　K 、
TTF −AuBDT で 2K で あ る。その 後 も有機錯体に お い

て い くつ か spin −Peierls転移 を示す 物 質が 報告 され て い

る が、そ の 数 は極 め て 少ない
。

　
2TTF

は電子供与体 1［bt・aThiaF ・1・ al・n ・ の 略．　M − C ・，　Au 。
BDT は電子受容体 BisDiThioleneの 略。ス ビンは TTF ＋ 上 の 不

欄 子 1 つ に よる 3 暢 ・
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　　典型 的 な帯磁 寧の 温度変化を図4に摸式的に示す、，帯

磁率 は転移 温度 Tsp 以 上 で は 1次元 反強磁 性体の 理論他

（い わゆ る Bonner−Fisherカ ー
ブ［6｝〉 とよ く

一
致 す る

が、Tsp 以 下 で は全 て の 方向の 帯磁率が 指数関数 的 に 0
に近づ く。こ れ は、縦 帯磁 率 X「1は 0 に な っ て も横帯磁率

x ⊥ は 有限の ままとなる反 強磁性転移 とは質的に異な り、非

磁 性 の
一重項基底 状 態 に転移 して い るこ とを示 して い る 。

x

QIDHeisenberg　AF

⊥

P11

こ とは卞に 次の 点で 、それ まで の
‘
計識を大きく覆す もの で

あ っ た。

O　　 TN 丁

SpinトPeierls

BenneF・fisher

・ ス ピ ン の 大 きさ は物理現象の 本質 とは 関係 ない

　 （universality ） とい う常識に反する だけで な く、
　3 が半奇 数か整 数で ある かで

一
つ お きに基底状態の

　性質が定性的 に変わ っ て しま う。

。 回転対 称で 並進対 称性 なハ ミル トニ ア ン を もつ 無限

　系で は、基底状態をス ピン 空 間で 非 常 に緩 や かに ね

　 じる こ とで 励起状態を作る こ とが で き、しか もその

　波 長 を長 く （波 数を小 さ く〉 して い け ば い くらで も

　励起エ ネル ギーを低くで きる の で 、系に ギ ャ ッ プは

　 ない と考え られ る
。 しか し、Haユdane ギ ャ ッ プの

　存在は そ の 直感 に 矛 盾す る。

2．3．1　 Haldane 状態の 実験的検証

xXO

ExponentidTaU

1986年 に R £ nard ら［9］は NENP3 が S ＝ 1 の
一
次元

Heisenberg反強 磁性 体 の 典 型物 質で あ る こ と を報 告 し

た。さ らに、帯磁 率 が温 度 の 低 下 と と も （あ らゆ る方 向

で、転移 を伴 わず に）急 激 に小 さ くな る こ と と、中性 子

非弾 性散 乱 に よ る励 起 ス ペ ク トル の 観 測 か ら、こ の 系 が

Haldane物質で ある こ とを主張 した 。 帯磁率の 温度変化

を模式的に 示 した もの を図5に示す。

Haldane　System
O　　TSPT

図 4： Spin−Peierls状 態と N6el状態の 帯磁率の 温度変化

問題 31

．現実の 系で は spin −Peierls転移を起 こす系は 極め

　 て 限られて い る が、なぜ か ？また、どの ような系が

　 spin −Peierls転移 を起 こ しや すい と考え られ る か ？

x

0 T

図 5： Haldane 物 質 の 帯磁 率 の 温度 変化

2．2．4　 ソ フ ト ・フ ォ ノ ン の 存在

1977 年に Moncton ら［8］は TTF −CuBDT におい て、
X 線散乱 に あ ら わ れ た散漫散乱か ら ソ フ ト・フ ォ ノ ン が 存

在する こ とを確認 した 。 Tsp 以下 で 現 れ る dimerization

に 対応する 波数ベ ク トル の 位置で フ ォ ノ ン は ソ フ ト化 し、
しか も Tsp よ りもは る かに 高 い 温 度 か ら出現 して い る こ

とが 分 か っ た。こ の ソ フ ト・フ ォ ノ ン の 存 在 に よ り格子

が （と くに dimerizationに対 して ）軟 らか くな っ て 、
spin −Peierls転 移が起 きやす くな っ て い ると考 え られる。

2．3　 Haldane 状態 と は なに か

1983 年 に Haldane〔7］は 、一
次 元 Heisenberg ．反1強

磁 性 体の 磁 気励起 ス ペ ク トル は ス ピ ン 量子 数が 半奇数

（蹇，9，暑，
＿）か整数 かで 定性的に 異 な り、 半奇数 の 場

合 は Bethe 　Ansatz に よ る S ＝毒の 性 質 が 成 立 して

・ギャ ッ プ を
．
も．たない が 、整数の場合はエ ネル ギ

ー
ギ ャ ッ プ

（Haldarieギ ャ
．
ゾ プ）

’
が 存在する こ とを予想 した e こ の

問題 41

．H瓠dane．系の 帯磁率の 低温 で の 温 度変化 は どの よ

　 うに表 わせ ば よい か ？

2．H纉dane 系で な くて も、全 く同 じ よ うな 帯磁率の

　 温度変化を示す系が考えられ る が、それ は何 か ？

2．3．2　 VBS 状態

1987 年 に、AMeck
，
　Kennedy

，
　Lieb

，
　Tasaki［10］は

式（1）の
一
次元反強磁 性 Heisenbergハ ミ ル トニ ア ン を変

形 したモ デ ル を取 り扱っ た 。

・ 一 Σ・i
・・1＋ 1 ＋1（・・ S… ）

2
（3）

　
3Nickel

　　 Ethylenediamine　　 Nitrite　　 Perchlorate

Ni（C2H8N2 ）2NO2 （CIO4 ）の略。
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第 2項が付け加わ っ て い るが、依然 と して 回転対称で 反強

磁 性的な傾向をもっ て い る。彼らは この 系が Haldaneの

予想 した S ＝ 1 の
一
次元 Heisenberg反強磁性体の 基底

状 態の性質を満たす こ とを厳密に 証明し た 。

　　こ の モ デ ル の基底状態は VBS （Valence−Bond−Solid）
状 態 と呼 ば れ、式（1）の 基底 状 態 の よ い 近似 に なっ て い る

と 考えられ てい る 。 図6に示す ように各原子位置 の ス ピン

S ＝1 を 2 つ の 5 ＝登の 合成と考える と、この うち片 方

の ス ピ ン 勲浤 隣の サ イ トの ス ピン 静 ・i・gl・t 状 態 を

作 り、もう片方の ス ピン 圭が 右隣 の サ イ トの ス ピ ン 圭と

singlet 状態 を作 っ て、系全体で singlet 基底状 態 を作 る

こ とに なる。こ の と きの singlet ペ ア は結晶に 固定 され て

い る とい う点で RVB （Resonating　Valence　Bond）状

態 とは異 なっ て い る 。

繍

・（・，の藩Σく・｛・ ＋ 馬 （・）
− rt｝・｛・ ＋ Rn （の｝＞

　 　 　 　 　 　 77し7≧

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （5）
　 中性 子散乱の 特徴 を一言で まとめ る と、以下 の よ うに

な る 。

広い 運動量 ・エ ネル ギー空 間で 散乱関 数3 （Q ，ω ）を
直接観測で きる。

　 G （r，t）は、時刻 0 で Rm （0）に い た粒 子 が時 刻 亡

に 馬 （t）とい う場 所 に い る確率を示す 。 こ の対 相 関関 数

を時間に 依存 しない 平均 値 G （r ）と、そ こ か ら の ゆ ら ぎ

δG （r ，
t）に分けて 考え る と、式（4）は

s（Q ・
・ ） ＝＝ 纛・（・ ｝1　・・dt・xp （iQ ・

・）・（・）

　　　　　・ 剥 轍

　　　　　　　× exp ｛i（Q ・r 一
ω t）｝δG （r ，

t）　 （6＞
図 6： VBS 状 態

3　 中性子 散乱

3．1　 中性子の特色

研究 用原子 炉か ら得 られ るい わゆ る熱中性子 は、波長 に し

て 1−2A 程度、エ ネル ギー
に して 20−40　meV 程度であ

る
。

この よ うな中性子が物質に 当たる と回折、散乱現象が

起 きる。と くに 結晶 の 場 合、ち ょ う ど波長 と同程度の格子

間隔 をもつ た め、中性子 波 に対 す る回折 格子 として の役割

を果た すこ とに な る 。

　　中性子 の 特徴を以 下 に ま とめ てみ る。

● 電荷 0 ：　 中性子は原子 核で 敵乱 され る 。 そ の た め

　散乱能は 原子番号に 依存せ ず、透過距離 も
一

般 に 長

　 い o

● ス ピン圭：　中性子 は物質中の 磁気モ ーメ ン トに

　 よっ て も散乱され る 。 その ため、磁気構造の研究が

　可 能 で あ る 。

・ 波長とエ ネル ギ ー
：　 中性子散乱 に用い られ る熱中

　性子 の エ ネル ギーは、物 質内の エ ネル ギー
の 授受と

　同程度で ある 。 そ の た め、格子振 動 やス ピン 波の 分

　散 関係 な どに つ い て の 情報が 得 られ る 。

3．2　 中性子散乱の 理論的記述

中 性子 散 乱 実 験 で は 、あ る 波数 ベ ク トル Q （運 動量

p ＝hQ ）とエ ネル ギ
ーha の 変化を もっ て 散乱 されて く

る 中性子 の 強度 1（Q ，
ω ）を測定する 。 1（Q，ω ）は粒子 の

対相関関数の G（r，t）の空 間時間 フ
ー

リエ 変換で ある散乱

関数 S（Q ，
ω ）と直接結 び つ ける こ とが 出来 る 。

S（Q ，・ ）一剥 ・・d・・exp ｛i（Q ・
・
一
・w ・）｝・（r・・）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）

と 2項 に わ け る こ とが で きる 。
こ こ で 、 第 1項は物質の 平

衡状 態 に お ける 密 度 分布、つ ま り 「物 質 の 構 造」 に 対応

し、第2 項は平衡状態か らの ゆ らぎの 相関 に対応する 。 ゆ

ら ぎの 相 関 と は、そ れ に 共役 な外場 に 対す る 応答 に他 な ら

ない か ら、第2 項 は 「物質の 物 性」 と直接 関連 して い る 。

と くに、中性子散乱 で 用 い られ る熱 中性子 が、物 質中の 素

励起 の エ ネル ギーと同程 度 で ある こ とか ら、集団励 起の 性

質の 研 究 は最 も重要 な研 究分野 となっ て い る 。 散乱過程で

は全系 の エ ネ ル ギーと運動量が保存する た め、観測 され た

中性子 ス ペ ク トル は その まま素 励起 の 分散 関係 をあた える

こ とに な る 。

　　中性子 が 観測する 事柄 を 簡単に ま とめ る と以下 の よ う

に なる 。

回 折 （Diffraction）　TVhere　atoms 　are ．
散 乱 （Scattering＞　 VVhat　atoms 　do．

問題 51

．研究用原子炉で は通常
235U

の 核分 裂 反応 に よ っ

　 て 中性子 を発生 させ るが、こ の と き得られる 中性 子

　 は 1MeV 以上 の 非常 に高 い エ ネル ギーをも っ て お

　 り、 こ の ままで は 中性子散乱に は使用で きない 。 ど

　 の よ うに減 速す れ ば よい だ ろ うか ？

2．中性子散乱 と同様な手段 として、X線散乱、　 Raman
　 散乱、電子 線 回折 な どがあ げ られ る 。 それぞれ の 手

　 段の 利点 と欠点 をあげて み よ。

3．3　 3軸分光器

3
’
軸分 光器 （［［tiple−Axis　SpectrGmeter）は 、原子 炉 か

らの 定常線源を利用 した 中性子 散乱 実験 で 最 も多 く用 い ら

れて い る分光器で ある。格子振 動 やス ピ ン 波な どの 集団運

動 と、熱中性子の 運動量 ・エ ネル ギー範囲が よ く一致する
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こ とを利用 して 、単 結晶 を用 い た観 測 を行 うため に 設 計さ

れた。4
その 名 の 示す ように、モ ノ ク ロ メ タ

ー、試料、ア

ナラ イザーの 3 つ の 結晶 を独立 に 回転 させ る こ とに よ り、
広 い 運動量 ・エ ネル ギー空間 の任 意 の場 所で の 中性 子散 乱

関ta　S（Q ，ω ）を測 定 す るこ とが 可能 で ある。

　 図7に標準的な 3軸分光器を示す。CViと2θ｛ （i∈ M
，
S

，
A）

は、各軸 （M ： モ ノ ク ロ メ タ
ー、S： 試料、　 A ：ア ナ ラ イ

ザ
ー
〉での 結晶角 と散乱角を表わす。

　 ・ 　2θM 　（ω M ；2θM12 ＞：　単色イヒ

　　　原子炉か らの 中性子 は広い エ ネル ギー範囲に分布 し

　　　て い る ため、モ ノ クロ メ ター結晶で の Bragg 反射を

　　　用い て、狭い エ ネル ギー
幅の 中性子束 を取り出す。

o ω s ，2θs ： 試料 結 晶での 散乱

　 「単色化」さ れ た 中性子束は、試料結晶に よ っ て 散

　 乱 され る 。 こ の散乱過程にお い て 、 中性子はエ ネル

　 ギーを保 存す る場 合 （弾性散 乱） もあれ ば、エ ネル

　 ギ
ー

を得た り失 っ た りす る場 合 （非弾 性散乱 ）もあ

　 る 。 ア ナラ イザーは特 定 の 散 乱方 向 （2θs）を選 び

　 出す位 置 に置 か れる。

● 2θA （ω パ
竺 2θA12 ）： エ ネル ギ

ー
分解

　散乱中性子の エ ネル ギーは アナ ラ イザ
ー

に よっ て 選

　別さ れ 、デ ィ テ ク ターで カ ウ ン トさ れ る。

2θ

量。 r

図 7： 3 軸分光器 と散乱過程

　 図7には、3軸分 光器で の 散乱過程の 逆格子空間表示も

描かれ て い る。入射運動量 ki と散乱運動量 ki は、モ ノ ク

ロ メ ターとア ナ ラ イザーに よ り決定 され る。試料 にお ける

散乱過 程で の エ ネル ギ ーと運動 量変化は次の よ うに な る 。

　　　　　　h… 一（
h22mN

）（嘱 ）　 （・）

　
4
発明者で あ る B ，N ．　Brockhouse は 、中 性子回折の 創始者で あ る

C．G ．　Shullと、1994年 にノ
ーベ ル 賞を受賞 した。

　　　　　　　　　Q ＝kf − ki 　　　　　 （8）

醍；kf の 場合を弾 性散乱 とい い 、そ うで ない 場 合を非弾

性散乱 とい う。ω ＞ 0 の 場合、散乱され た中性子 は、試

料結晶内で フ ォ ノ ン を励起する な ど してエ ネ ル ギーを失っ

て い る ため 「エ ネル ギーロ ス 」 と呼 ばれ る 。 逆 に ω く 0
の 場 合 は 「エ ネル ギーゲ イ ン 」と呼 ば れ る。

3．4　 弾性散乱

Bragg 反 射の 測定 は、1．構 造 因子 の 絶 対値 を決 め る、
2、格子定数の温 度変化 な どを求める、3．相転移の秩序変数

（超格子 反 射、磁 気 Bragg 反 射）の 温 度 変化 な ど を測

る、な どの た め に 行う。

3。4，1　 核散乱 と磁気散乱

中性 子は原子の 磁 気モ
ー

メ ン トに よっ て散乱 を受け る。
Barn 近似 を用 い る と磁 気 散乱振 幅 は

・
一  ・Sf・Q・ （9）

で 与え られ る 。
こ こ で、7 ＝− 1．913μN は 中性子 の 磁気

モーメ ン ト、g3 （μB ）は原子の磁 気モ ーメ ン ト、f（Q）は

磁気形状因子 で ある。
　 磁性原 子 を含む結晶の 散乱断面積は、核構造因子 と磁

気構造因子 の 和 1砺 12十 IFM　［2 で 定義 され る。

FN 一 Σbj・’Q’「 ・

　 　 　 　 　 ゴ

FM 一 ΣP、S、⊥ e
’Q ’「・

　 　 　 　 　 ゴ

（10）

（11）

こ こで 、b
ゴ、　r

ゴ
は、単位胞の なかの ゴ番 目の 原子 の 核散

乱振幅 と位置 を表す 。 S ⊥
は磁 気 モ ーメ ン トベ ク トル S

と散乱ベ ク トル Q の 単位 ベ ク トル S と Q に よ っ て

s⊥
＝ s − Q（Q ・S） （12）

と定義 され る。こ れ は、p の 中の 磁気モ
ー

メ ン ト 5 に作

用 して Q に垂 直な成分 を取 り出す演算子 で あ る と考 え ら

れ る。す なわ ち、磁気モ
ー

メ ン トの Q に垂 直 な成 分 だけ

が 磁気散乱 に寄与する 。

3．5　 非弾性 散乱

3．5．1 　 フ ォ ノ ン

フ ォ ノ ン の 放乱 断面積は d2σ1dEdS）＝（kf！k，）s（Q ，ω ）
で 与え ら れ る 。 単位胞あ た り1原子 と して 、調和 近似 を用

い る と、

S（Q ，
ω ）　　　　　　　　　　　　　　　 （13）

一 砺 ＠・1・1副 黯
12

　　　× δ［ω 圭 鰯 （の1δ［Q − （G ＋ q ）｝
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が得 られ る 。 こ こ で、G と q は逆格子 ベ ク トル とそ こか

らの 変位ベ ク トル 、馬 は 分散関係 の ゴ番 目の枝 の フ ォ

ノ ン 偏極ベ ク トル で ω
ゴ（q）は対応 す る 振動数 （エ ネル

ギー〉、W は Debye．Waller因子、　Nj・は Bose 因子

［exp （hω ！kBT ）− 1「
1
、
．
（］o は定数で ある。上側の 符号

は フ ォ ノ ン の消失 （エ ネル ギ
ー

ゲ イン ：w ＜ 0）、下側 は

フ ォ ノ ン の 生成 （エ ネル ギーロ ス ：w ＞ 0＞に 対応す る
。

　 充ω 《 kBT が 成り立つ 場合、　 Debye −Waller 因子 を

考慮 しなけれ ば フ ォ ノ ンの 強度は 以下の よ うに 近似 され る 。

・懸 IQ・e・12
　 　 　 　 」

（14）

す なわ ち、フ ォ ノ ン の 強度 は温 度 に 比例 し、振 動数 の 二 乗

に反比 例す るこ とが 分 か る。
　　フ ォ ノ ン の 分散関係 は、伝搬方向 と偏 極方 向に よ っ て

指定さ れ る 。 IQ・eゴ12よ り、中性 子散乱 で は 散乱ベ ク ト

ル に平行 な フ ォ ノ ン の 成 分 が観 測 される ため、伝搬 方 向

は 散乱 ベ ク トル Q を変化 させ る （す なわ ち逆 格子 空間で

の ス キ ャ ン の ）方向、偏極方向 は散乱 ベ ク トル の 向 きで

決 まる 。 例 えば、（hO のゾーン で ♂ 方 向 に伝搬す る縦

（longitudinal）モ ードを測 定す る と きは、（2 ＋ gOO ）
の 様な点で エ ネル ギー

ス キ ャ ン を行う。 ゴ 方向に伝搬する

横 （t，ransverg ．　e ）モ ードを測定する と きは、（0 ＋ （102 ）
な どで 行う。

　　フ ォ ノ ン は Q2 に比例する ため、一
般 に高い Q で測

定 を行う。 た だ し、 Lorentz因子 に よ る高 角で の 強度 の

低 下 も考慮に入 れ る よ うにす る。

3．5．2　 磁気非弾性散乱

磁気散乱断面積 はベ ク トル の 成分表示 を用 い て、

轟 一篶儲 ）
2

　　 （15）

・ Σ 1ノ（Q）12（δ・ β
一e・Q・）S・ ・（Q ，・）

　 　 　 α ，β

Sa
・（Q ，

・ ）一纛 　 　 　 （・6＞

・ 1ψ ・
− 1

〈・… （・）Sn・・（・）〉

と書 ける 。 δ
α β

一Q α
（2β は演算 子 S ⊥ の 成 分表示 に 対応

する 。 また、r はス ピ ン Sn と Sm の距離 に相当す る。さ

らに 、 8α β（Q ，
w ）は動的帯磁 率の 虚数部分 と揺 動散 逸定理

x
”

（Q ，・ ）− 92・・
2

（
　 　 　 fiw

1 ＿ピ 甲 ）S（Q ，・） （・7）

に よ っ て 結 び つ い て い る。

　 磁気散乱は磁 気形 状 因子 1ノ（Q）12の ため に 高い Q で

は強度 が低 下 す る。こ の 特徴 は、フ ォ ノ ン に よる散 乱 との

区別 をす る と き重 要で あ る。

4　Spin −Peierls 転移

4．1　 CuGeO3 に お ける spin −Peierls転移

1992年末に、長谷正 司
5
ら に よ っ て CuGeO3 が無機物 と し

て 初め て spin −Peicrls　1賦移を示 す こ とが 帯磁率 の 結果
6
か

ら示唆 された u ［11］その 後、叫〔京大学物 性研 究所の 西 らの

中性 子非弾性 散乱実験 に よ っ て、ス ピ ンギ ャ ッ プ の 存 在 お

よ び 磁 気励起 の 分散 関係 が 明 らか に さ れ た。［12］

20

15

　

　

10

（

〉
Φ

E）
山

5

CuGeO3 （Ni・hi　1994）

一〇，5 O．Qq
（A
’i
＞

0，5

図 8： CuGeO3 の磁気励起

　 ス ピ ン ・パ イエ ル ス 転移の 条件は 「ス ピン ギ ャ ッ プ」 と

「格子 の 自発 的 な歪 み （dimerization＞」で あるが 、後

者は長谷 らによる最 初 の 発 見か ら 1年以上 た っ て か ら、電

子 線 回折［13］お よび X 線 回折 （フ ィ ル ム ）［14］に よ っ て 超

格 子反 射と して確認 され た 。 そ の 直後に Htrotaら［15］に
よ る 中性子 回折実験に よ っ て spin −Peierls相で の 原子 位

置が 決定 され た。

問題 61

．CuGeO3 の磁気励起に は spin −Peierls物 質 と し

　 て はい くつ か奇妙 な点が存在 す る が、な に か ？

4．2　 CuGeO3 の ソ フ ト ・フ ォ ノ ン

構造相転移はおお まか に 2 つ に分類す る こ とがで きる。ひ

とつ は displacive型 で 、も うひ と つ は order −disorder

型で あ る。［18］前者で は、ある フ t ノ ン モ
ードの 特性周波

数が O に 向か っ て 減少 し、そ の モ
ードの 運動 が凍結 して、

格子 の 歪 ん だ低温 相が 出 現す る。displaeive型 の 典型 物

質と して は SrTio3 が ある。［19，201後 者 は、特 定の トン

ネル モ ードと格子振動 の モ ードが結 合す る た め に 起きる 。

こ の 場合、格子変形に 関連する波数ベ ク トル の フ ォ ノ ン の

エ ネル ギ
ー
幅は、転移点に 近づ くに つ れて 広 が るが ソ フ ト

化 は起 こ さ ない 、その か わ りに エ ネル ギ
ーO の 場所に は い

　 5
当時東京大学大学 院エ学系研 究 科博 士 課程 2 年に在籍 して い た。

　
6Tsp

以上の 帯磁率の 温度変化は Bonner −FiSher カーブ か ら大 き く

はずれてお り、この物質が よい 擬一次元 系物質で ない こ とを示唆 してい る。
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図 10； CuGei ＿
．
SixO3 の 磁 気相 図

わ ゆ るセ ン トラ ル ・ピー
ク が 出現す る。order −disorder

型 の代表例 と し て は ND4Br があ る。［21］
　 有機 spin −Peirls物質 に お い て は Tsp 以 下 で の

dirnerizationに 対応 する ソ フ ト・フ ォ ノ ン が か な り高温

か ら存在 し、そ れが 格子 歪 み に よ るエ ネル ギー
の 上 昇 を

抑えて 、spin −Peierls転移を実 現 させ る と信 じ られ て き

た。しか し、CuGeO3 で は 中性子散乱実験 の 結果 か ら、
構造相転移 は displα cive 的で あ る に もか かわ らず 、 ソ フ

ト ・フ ォ ノ ン が存在しない こ とが示され た 。 ［22，
231こ の

こ とは 当然 の こ となが ら、CuGeO3 の spin −Peierls転
移を説明する には、従来 の 理論［24］で は不十分 で あ る とす

る 見方 につ なが っ た。7

4．3　不純物 ド
ープ系で の spin −Peierls 状態

　　　 と反強磁 性状態の 共存

4．3．1　 磁 気相図

CuGeO3 の 重 要性の
一

つ は、有機 物 で は行うこ とが困難

で あっ た spin −Peierls状 態へ の 不 純物 効果 の研 究 を可 能

に した こ とで あ る 。 非磁性不純物Znで Cuサ イ トを置換

（磁 気 鎖 の 切 断） し た り、イオ ン 半径の 異な るSiで Ge を

置換 （結合 ボ ン ドに対す る摂動）する研究は ご く初期か ら

行わ れ 、 不純物の 量 とと もにTsp が低下し、それ より低温

の TN 以 下で 反強磁 性 秩序相 が 出現 して い る こ とが 明 らか

に な っ て きた。

4．3．2　 中性子回 折実験 に よ る検証

1995 年後半 に Regnault ら［16】がCuGei＿xSi ＝
03 （x ＝

0．007）の 中性子 回折 実験 の 結 果か ら、反強磁性 相 におい て

　
7

ソ フ ト ・
フ ォ ノ ンがなくても別にい い の だとする見解もある。例 えば、

c ．Gros 　and 　R ，　werner： cend −mat19804092

spin −Peierls状態 （Dimerization）が 共存 し、さら に そ

れ ぞ れ の 相 に 対応 す る 2 つ の 超格子 反射 は
“
resolution

limited” で あるこ とを報告 した 。 従 来 は spin −Peieエls状
態と反 強磁 性が 均一な系に おい て 共存する とは考 えられ て

い なかっ た ため 、 重要な意味を持つ 実験で あ る 。 こ の 結果

は、Martin ら［17］に よ っ て CUi− ． Znエ GeO3 系で も確

認 され た。こ の 実験 で は、Znの 濃度 が x ＝O．0042 と非

常 に微 量 で あっ て も反強磁 性 長 距離 秩 序相 が 出現 す る こ

と、Zn の 濃 度 が x ＝O．03 以 上 で は 反 強磁 性 に 対応す る

磁気 Bragg 反 射に線幅の わ ずか な増大が 起 きる こ とが 確

認され た 。 また、誘起 され る磁 気モ ーメ ン トの 大 きさが

x で は な く Tv に ス ケール され る こ と を報 告 して い る。
TN ＝2K で Pteff＝O．1　ttB／Cu2

＋ 、　TN ＝ 4K で

paeff＝o．2 μBICu2
＋

で ある 。

問題 71

．不純 物 ドープ 系で は 試料 の 不 均
一
性の 問題が 常 に付

　 きま とうが、実験的に 直接 または間接的 に均
一

で あ

る こ とを示す ため に は

こ なえばよい か 。

、どの よ うな実験 や議 論 をお

2．不純物 ．ドープ系の 現象 と して パ ーコ レ ーシ ョ ン

　　（percolation）が あ る が、ドープ したCuGeO3 で

　 の 反強磁性相がパ ー
コ レ

ー
シ ョ ン で は ない こ とを最

　 も端的に示す実験結果は なに か 。

3．中性 子散乱 で い う
“

resolution 　limit” とは どの 程度

　 の 相 関距離を しめ すの か 。
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図 12：位 相 空間 で みた N6el状態 と spin −Peier｝s 状態

の XO を Xdmp とす る と、格子 歪み と磁 化 の 空 間依存 は、
以下 の よ うに書 くこ とが で きる。

u … 一
・ ・ s・・ eel（x）＝u … n 傍

m ・
・り・・9・

4。4　理論的展開 一Fukuyama −Tanimot （F

　　　Saito　Theory

1996年に 入り、福山、谷本、 斎藤［25］は、式（2）の S ＝圭
1次 元 反強 磁 性 Heisenbergモ デ ル に Jordan −Wigner
変換とフ ェ ル ミ場の ボゾ ン化を施す、 位相ハ ミル トニ ア ン

と呼ばれる手法を用い て、不純物 を ドープ したCuGeO3 の

反 強磁性 相 と spin −Peierls相が共存する 基底状 態 を研 究

した 。 計算の 詳細は参考文献［25］に ゆ ずり、 こ こで は結果

だけを簡単に 述べ る 。

　　磁化の 期待値 （反強磁 性 なの で 副 格子 ）を位相変数

θ（x ）
S

で あ らわす と

〈5厂〉詔（
− 1）

‘
e
−（∂

21
／2c

・・ θ。 （・ ）藷 （− 1ソ5ω （18）

とな る。こ こ で 、α は 格子 間隔 で 、x ＝laは連続的 な変

数 と して扱 っ て い る 。

　 Spin−Peierls状態は格子歪 み をもっ た非liBth状態で ある

か ら、S（x ）＝ 0かつ 位置 x での格子歪み u （x ）＝　Uo ≠0
で あ り、ect（x ）＝ ・　r12

，
　3π！2 に対応す る。また、　N6el 状

態は S（x）≠0かつ u （x ）＝＝ Oで あるの で、θcl （x ）；O，
π に

対 応す る。
　　図12に も示 され て い る よ うに、位相ハ ミル トニ ア ン を

用い る と N6e1状態 と spin −Peierls状態 を同 じ枠組みの

中で 議論す る こ とが 可能で ある 。

　　CuGe1 −xSixO3 の場合 を考える 。 不純物 であ る Si原

子の サ イ トの 格于歪 み u （x ）が 抑 制 され てUimp とな っ た

と仮 定す る 。 Uimp は 0 か ら Uo の 範囲に あ り、そ れぞ

れ の 不純物系に 特有の パ ラ メ タ
ー

で あ る として 扱う。2

つ の Si原子が x ≡ o と x ＝Loに あ る場合 の 境界 条件

は Uimp ＝＝　u （0）＝u （Lo）となる。こ の 境界 条件 の 場合

　
8
θ（X ）＝θct （m ）十 θ（エ）として古典的な部分θcl （X）とその 周 りで の

量子揺 らぎθ（x ）とに わ けて 考え られ る とする 。

S（X ） 一 ・

一
（02＞／2C

・・ θ。、（X ）

・
一幽 ／2d

・ （
x 十 Ximp

　　　　　，
k

　　ξ ）… ）

こ の と き、So ≡ e
一
く62＞／2は 量子揺 らぎに よる 磁気 モ ーメ

ン トの 大きさの 減少 に対応する 。

　 図13は Lo／a ；70 で Uimp ／Uo ＝0，4 と した場 合 の

位相変 数 θd （x）、磁気モ
ー

メ ン ト〈研〉、格子 歪み Ul／Uo

の 空間依存性を示 して い る。 （鐔〉、Ut／Uo は x と ともに

大 きさを変えて い る が ← 1）
i

の 振 動 の 周期 は
一
定で、2

つ の Si不 純物 の 問 に反強磁性長距 離秩序の コ
ー．ヒ ーレ ン

ス が保 た れてい る こ とが分 か る 。

　　共存相で の中性子回折実験では N6el状態 とspin −Peierls

状態に対応 した 2 つ の Bragg 反射 が観測 され る。それ ぞ

れ の 秩序 が完全 に あ る場 合 の 強度 に 対 して 規格化 した、反

強磁性 秩 序に よ る 反射強度 垢 g
と格 子歪 み による反 射強

度 Id は次の よ うに なる。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2

る・縞 耳（− 1）禦

Id ＝

　 　 　 　 　 　 　 　 2

耨（一・）
ユ

響

去　f，
Le

… e・・（・・dx

（21）

謡
恥

… e
・・（・ ・dx

（22）

4．5　 CuGeO3 はなぜ spin −Peierls転移 を

　　　 起こ すの か ？

理論的 に は 3 ＝ 圭
一
次元 Heisenberg反強磁性体は、格

子 の弾性 的変型 を許容 す れ ば、必ず spin −Peierls転移 を

起 こ す 。 しか し、現実に は
一
次元性の非常に よい 物 質は少

な く、また dimerizationを起 こ しやす くするよ うに格子
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図 13： 位相 変数、磁気モ
ー

メ ン ト、格子歪 みの 空間依存性

振動の ソ フ ト化が伴うと も限 らない
。 その こ とは、こ れ ま

で に発見 され た spin −Peierls物質の 少 な さに つ なが っ て

い る 。

　 CuGeO3 が spin −Peierls転移 を起 こす とい うの は よ

く考える と実 に不思議で ある。まず、CuGeO3 は 決 して

よい 擬
一
次元磁 性体で はない 。

9
さ らに、ソ フ ト・

フ ォ ノ ン

も存在 しない 。で は、一体何が CuGeO3 の spin −Peierls
転移 を起こ す原 因 となっ て い る の だろ うか。
　　そ れ を考 え る 上 で 重 要 な概 念が、最近接相互作 用 」

と第二 近接 相互 作用 J ’

の 反 強磁 性 相 関 の 競合で あ る。
α ≡ 」

’1」 とす る と、α ＝圭では
一

重 項基底状 態が出現
す る とい う厳密解 が得 られて い る。［26】また、数値計算に

よ り α 〉 α c
＝O．24 〜 0．30 で は 同様 の 基 底状 態 が出現

す る と考え られて い る。CuGeO3 の ス ピ ンギ ャ ッ プ は反

強磁性 相関 の競 合 に よ っ て作 られ た もの で ない こ とは 実験

に よっ て 確認 され て い る127】た め 、Castillaら［28】は α

が α c よ りわずか に小 さい 場合 を考 え、Tsp 以 上 の帯 磁

率の 温度変 化 や spin −Peierls状 態で の 磁気励起 な ど を よ

　
9
鎖 間の 交換相互 作用は 、鎖内の 1／10 もある。

く説明で きる こ とを示 した。この こ とは、CuG ｛iO
：s で は

」 と 」
’

の 競合の た めに一重項基底状態が 出現 しや す い 環
境 が整 え られ て い る こ と を示唆 して い る。
　 α c

＝0．24 とい うの は絶対零度 の 場 合 で あ る か ら、
有限温度 を考 える と実際に はそれ よ り大 きな α で あ っ て

も、反強磁性相関の 競合 に よる ス ピン ギ ャ ッ プは 開か ない

と考え られ る 。 Rieraら［29】は α ＝ 0．36 と したほ うが実

験結果を よ りよ く説明で きる こ とを指摘 してい る。
　 実験 的 に 第二 近接相互 作用 の重 要性 を証明する こ とは

困難 で あ る が、注目すべ きア プロ ーチ として は西 ら［30】に
よる圧 力効果の 実験 と藤田 ら［31］に よる ス ピン の動的構 造

因子 の研究が ある。い ず れ も中性子散乱実験 を主体 と して

い る。

5　 Haldane 状態

5 ＝1 の
一
次元 Heisenberg反 強磁 性体は一

重項基底状

態を もち、磁 気励起ス ペ ク トル に singlet−tripletの 励起

に対応 する Haldane ギ ャ ッ プ を もつ 。この 状 態は 比 較

的丈夫 （robust ）で、弱い
一

イオ ン 異方 性 が存在 して も

triplet励起状態 がス ピ ン の 縦モ ー
ドの doublet と横 モ ー

ドの singlet に分離するが一重項基底状態は その まま保た

れる 。 Spin−Peierls状態の よ うに転移 温度 以下で ギ ャ ッ プ

が形成され るの で は ない ため、ギ ャ ッ ヅの 大き さに よ っ て

は か な り高い 温度で も観測 するこ とがで きる。 こ の 丈夫 さ

（robustness ＞の た め、実際多 くの 物質で Haldane 状

態 は発 見され、研 究 され て い る 。

5．1　L2BaNiO5 （L ＝ Y
，
　Pr

，
　Nd

，
．．．　Er

，

　　　Tm ）の Haldane 状態

こ こ で は、L2BaNiO5 （L ＝Y ，　Pr ，
　Nd

，
　Sm

，
　Eu

，
　Gd

，

Tb，　Dy ，
　Ho

，
　Er

，
　Tm ）と表わせ る Ni2＋

の 3 ＝ 1 擬一

次元 系化 合 物 グル ープ を と りあげ る 。 鎖内の 反 強磁 性相

関は 比較的強 く qJIt」　250K ）、非磁性 の Y の場 合、
鎖間の 相互 作用は 無視で きる ほ ど小 さい 。Y2BaNio5 は

Haldane物 質の典型で、中性子散乱に よ り singlet −triplet
励起が確認 され、また、1．2K まで で磁 気転移は 見つ か っ

て い な い 。［32】しか し、L を Y 以外の もの に 置き換える

と鎖間の 相互作用が増加するた め、24−50K の 範囲で 反

強磁性 長距離秩序 を起 こす 。 ［33】低温 で三次 元 的な磁 気秩

序 が起 きる こ とが 必ず し も Haldane 的 な性 質を消 し去る

もの で ない こ とは指摘 され て 睦 る［34亅が、L ≠ Y の 系は
一

次元磁性 体と して はあま り関心 を持 た れて こ なか っ た。

　 Zheludev ら［35】は Pr2BaNiO5 （TN ；24　K ） に

お い て 、 T ＞ TN で 明確 な Haldane ギ ャ ッ プ を確認 し

ただ けで な く、反 強磁 性長距離秩序相 で も存在 するこ とを

明 らかに した。 また、こ れ らの 励 起が Ni 鎖の ス ピ ン の ゆ

らぎに対応 し、希土類サ イ トか らの影響を ほ とん ど受けて

い な い こ と を示 した。

　　これ は、Tv に 近づ くに したが っ て ギ ャ ッ プが ソ フ ト化

す る CsNiCl3 （TN 二4．8　K ） とは 大 き く異 なっ て い る 。

CsNic13の 場合 は、　 Ni 鎖そ の もの が 反 強磁性長 距離秩序

を起 こすの に対 し、Pr2Ba）liOsで は Pr イ オ ン に よ る鎖
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間の 相 互作用 の 増大が秩序状 態を作 りだす 原 因とな っ て い

る とい う違い を反映して い る と考 え られ る 、
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