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　規則的周期格子でありなが ら相互作用の競合 によっ て生 じる フラ ス トレーシ ョ ンは、 格子

が乱雑で あるこ とからくるスビ ングラス ・競合ランダム磁性体の フラス トレーシ ョ ンと区別 し

て 、 幾何学的フ ラス トレーシ ョ ン と呼ばれてい る。 幾何学的フ ラス トレ
ー

シ ョ ン系の 1つ で あ

るハ イゼ ンベ ル グ型かごめ格子反強磁性体におい て は 、 古典的基底状態は基本三角形上の 3つ

の ス ビンが互い に 120
°

をなすス ピン配列をとるが 、 隣り合う三角形上の ス ピンは互い にね じ

れの 自由度を有 し、 連続無限の縮退が存在 し、絶対零度 において も長距離秩序化 しない
［1］［2］

［3］
。 しか し、 次近接相互作用や異方性 、 あるい は熱揺 らぎや量子揺 らぎによ り縮退が解け 、

磁気秩序化が起こるともい われてい る。 また、 量子ス ピン系では共鳴原子価結合 （RVB ）状

態やス ビ ンシングレッ ト、 ス ピ ン液体状態等の新奇なス ピ ン秩序状態の 出現も予想されてい る。

しか し、 現実にはモデル物質が少な く、 実験データはまだ少ない の が現状である 。 我々はモ デ

ル物質として ジャ ロサイ トを取り上げ、 か ごめ格子反強磁性体における磁気秩序化過程、 磁気

秩序構造 、 ス ピン揺動 につ いて 、 磁化、 核磁気共鴫 ， 中性子回折によ り研究を行 っ て い る。

　ジヤ ロ サイ ト系化台物 AM3 （OH ）6（SO4）2　 ［M 　＝ Fe
，
　Cr 、

　A ＝ K
，
　Rb

，
　Na

，
　NH

，コ　はS ＝ 5／2

の Fe　
3＋

、 または S ＝ 3／2 の Cr　3
＋

が c 面上でかごめ格子 （図 1）を形成し、 面間相互作用は弱

く、
二 次元性はかな りよい と思われる。 Fe 系ジャ ロサイ トは約 65K で磁気相転移をする。 常

磁性相における磁化率はハ イゼンベ ル グ型かごめ格子反強磁性体の キ ュ ム ラ ン ト法高温展開

［1〕
の計算値 と良 く

一
致 し、交換相互作用 」・＝ 23K 、 ワイス温度θ ＝ − 530K と求まっ た

【4］
。

転移温度は 65K と高い ように見えるが 、 これ は 」が大きい ためで あ り、 TNI　 Iθ 1＝ O．12 で、

フ ラス トレーショ ンにより転移点降下が起こ っ てい ることがわかる 。

一
方 、 Cr ジャ ロ サイ ト

系は転移温度は約 4K であ り、 」ニ 5K 、 θ＝
− 50K

で 、 Fe ジャ ロサイ トより各々 1桁ほど小さく、 TN　1

【θ 1＝ 0．08 である 。

　中性子回折
［5］

および NMR ス ペ ク トル
［4］

の実

験から、 Fe 、
　Cr 両ジャ ロ サイ ト系とも秩序相にお

けるス ピン構造はカイラ リテ ィ κ ＝ ＋ 1の q ・ O型

120
°

ス ビン構造をして い るこ とが明 らかになっ た。

ただ し、 Fe ジャ ロサイ トにおい ては面間最近接相

互作用は強磁性的で 、 図 2 に示すようなス ビン配

列をな し、 c 軸方向の磁気周期は結晶周期の 2倍に

な っ ている 。

一
方、 Cr ジ ャ ロ サイ トでは面間最近
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図 1，かごめ格子
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「新奇 な秩序 を持つ 系で の 相転移」

接相互作用は反強磁性的で 、 c 軸方向の磁気周期は結晶周期と
一
致 してい る。

　ハ イゼンベ ル グ相互作用のみ であれば、 かごめ格子反強磁性体は絶対零度に至るまで磁気秩

序化 しない はずであるが、ジャ ロサイ トにおいては磁気イオンを囲む酸素が作る八面体が傾き、

さらにひずんでい るこ とか ら生じる小さな単イオン型異方性の寄与により、 この系は二 次元イ

ジング型磁性体と同等になり、二次元かごめ格子面内で磁気秩序化が起 こると考えられ る。

一

旦、
二 次元面内で磁気秩序が形成され出すと、 面間の無眼 小の相互作用によ っ て三次元秩序が

引き起 こされ る。

　二 次元秩序か ら三次元秩序が誘導される過程を考えると、 格子内に欠陥や不純物等が存在す

ると秩序化が ドメイ ン化 し、 三次元秩序が起 こ りに くい 可能性が考えられる 。 実際、 Fe ジャ

ロ サイ トにおいて相転移が逐次的に起こ り、5K 程低温で再度相転移を起こす試料が存在する

［6］
。 この様な試料では二 次元秩序化と三次元秩序化が異なる温度で起こ っ てい ると考えられ

る。 この様な逐次相転移は二 次元磁性体 Mn （HCOO ）2
・2H20 ［7］

や CoCl2− GIC ［8］でも観測

されてい る。

　KFe3（OH ）6（SO4）2 の
lH

核ス ピ ン格子緩和率 1！T 、は図 3に示すように 、 300K か ら温度低

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 下につ れてわずかに増大 し、 転移温度 65K で ピー

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 クを示 した後、 秩序相で は 4K までの 1 桁の温度低

　　　　　　　　　　　　　　　　　　下 に伴っ て緩和率は大きく 5 桁も減少する ［4］
。 こ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 の秩序相における緩和率は反 強磁性体ス ピ ン波の 2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 マ グノ ン散乱過程によ っ て説明するこ とがで きる

　　　　　　　　　　　　　　　　　　 ［9］’［10 ］
。 図 3の ように実験値と計算曲線の

一
致は
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図 2．KFe3（OH ）6（SO4）2 の秩序構造
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図3． KFe3（OH ）6（SO4）2の

　　　 核ス ピン格子緩和時間
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良く、
エ ネルギーギャ ヅ プは T。

＝ 25K と求められた。 また、 ハ イゼ ンペ ル グ型相互作用に単

イオン型異方性を入れたハ ミル トニ アンから求めたス ピン波分散関係の エ ネルギーギャ ッ ス

およひ軼序相において上述の ようなス ピ ン構造を取る条件から、 相転移の 原因となる異方性の

大 きさは　0 く D ／J ＜ 0．020 、 O．OO12 〈 EI∫ ＜ 0．020　と求まっ た
［4］

。 なお 、 か ごめ格子反

強磁性体に特有の 零エ ネル ギ
ー

の フ ラ ッ トモ ー ド
田

は核ス ピ ン緩和に寄与せず、 観測するこ

とは出来なか っ た。

　ジャロサイ ト化台物で もヒ ドロ ニ ウムイオン H
，
O ＋

を含む H30Fe3 （OH ）6（SO4），
は約 15K

でス ピングラス的転移をするこ とが報告されてい る
［11 ］

。 また、 かごめ格子反強磁性体の 1

つ である SrCrs＿
xG4 ＋ xOlg

においても 3K 以下でス ピ ングラス的転移が報告されて い る
［12〕

。

しかし、これ らの物質におい て は欠陥や不純物置換が起こ り易く、 完全なか ごめ格子反強磁性

体にはなっ てい ない 。

一
方 、 我々が研究 した K 、 Na 、　Rb 、　NH4 等の ジャ ロ サイ トは完全なか

ごめ格子に近い 。 幾何学的フ ラス トレーショ ン系におけるス ピングラス的振舞い は、 完全なフ

ラス トレーシ ョ ン系に固有の 性質ではな く、 不規則性、 乱雑性に起因するもの と考えられる。

　これ らの研究は京大人環の 西山昌秀 、 森本多磨喜 、 日本原子力研究所関西研究所の稲見俊

哉、 京大総合人問学部の故岡与志男との共同研究である。
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