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散関係 を出すことに成功 した｡

我々は,このようなMgに隣接したCo2+spinの localizedm｡d｡を調べるために- リ

ウム温度で電子スピン共鳴の観測を行った｡この結晶の交換相互作用が大きいため,波

長が 119pmのH20レーザー とパルス強磁場が使われたO最初∬-0.3の混晶について

測定を行ったが吸収が観測 されなかったO次に, 3-0.11のサンプルについて行った

ところ非常に幅 の広い吸収が磁場310K Oeのところに観 測 された｡これを周波数一磁場

特性に措 いてみ ると,図 1のようにな る ｡

ゼロ磁場でのエネルギーは中性子回折 の

実験から得られたものである｡中性子回

折 では, ど-0.3のサンプルでMgが二

個 あるいは三個配位 したものの bound

stateも観測されているが,我々の実験 で

は一個配位 したものだけである｡図 1よ
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り.g値が .g-4.9と求められるが Rb2CoF｡で予想されている 9-6.4にくらべて若干

小さい｡ しかしこの6.4という値は高温での帯磁率から求められたものであ り必ずしも

こだわる必要はない｡またゼロ磁場で遠赤外分光 も行ってみたが全体に格子振動による

吸収が大きくboundstateの励起に伴 う吸収は,判別できなかった｡たまたま90cm~1

のところに巾約 40cm~1のウインドウがあ りH20レーザー (84cm~1)での測定に好

都合であった｡
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2次元 Heisenbergスピン系反強磁性体は,僅かなIsing性 (1イオン異方性,双極子相
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ランダムスピン系の相転移

互作用および異方性交換相互作用など)が引き金 となって相転移を起す｡したがって,

その臨界領域ではIsing性を反映 したスピン相関が観測される｡ 2次元磁性体のこのよう

な相転移の機構 を更に明確なものとするために,我々はHeisenbergおよびIsing性ボン ド

がランダムに混在する2次元HeisenbergJsing混晶系の臨界現象 を調べる目的で,K2Ni(1_Ⅹ)

CoxF4系のx-0,0･3,0･6,017,1の試料について,N6el点,磁気エネルギーの濃度

依存性を光複屈折効果により測定した｡光領域の誘電率の実数部分を記述する｡磁性イ

オンのスピン依存電子分極率は最隣接スピン対からの寄与が支配的なため,光複屈折は

スピン系の最隣接相関関数<SiSJ>に比例し,したがって, その温度微分は磁気比熱

と対応する｡特に,直接に磁気エネルギーの温度依存性を,比較的格子の妨げなしに知

ることができる点は,比熱測定にないこの光学的測定の特色であり,スピン相関を知る

うえにユニークな手法 といえる｡

実験は波長 0.6328/αnのHe-Neレーザ-を光源 とし,偏波面変調法により, ユニバ

ーサル ･ポーラリメータを用いて,壁開C板に対 して450の入射角で複屈折を測定した｡

混晶系の一方の極限であるK2Nif14では,Heiienberg系に特有な短距離秩序の発達を示

す複屈折△ nの変化が高温から現われ,複屈折の温度微分- d△n/dTは130K付近に

広い山, TN-98･3±0･1Kに小さい鋭い山が現われるO他方の極限となるK2CoF4 で

は,前者に現われた短距離相関関数の高温の裾は削られ,N6el点 TN-107･42±0102K

をはさんだ IT- TNITN<7･5×10~2の領域で△ 両ま- 1ト TNllog tT-TNlの

対称対数異常を示すO-d△n/dTは- log目し TNIの対称対数発散の鋭いピークを

持つ｡K2NiF4で見られた高温側での広い山は消失するo

一方, これ らの混晶系では,図 1に示すように,∫-0.3の場合,短距離秩序は高

温から発達するが,- d△n/dTにはK2NiF4で見られた広い山は現れず, IT-TNl

/TN<5.7×10-2の範囲で (TN-121･16=ヒ0･02K),対数発散を示すo TNはK2

NiF｡, K2CoF｡よりも高温側に移動する｡混晶の結果をまとめると, Co濃度の増大

に伴って,短距離相関関数の高温側の裾は次卿 こ抑えられ, TNをはさんだ対数異常 の

領域は広がるOしかし, x-0.7の場合はかな り異常で,△ 両こはこれまで見られなか

った非対称な対数異常が現われるO各 Co濃掛 こ対 してTNをプロットしたものが図 2

で,純粋な系よりも高温側に転移点がある｡

pqkalskiは1),Heisenberg-Ising混晶系に関して, Heisenberg性および Ising性 の 2種
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図 1･ K2Nio.7Coo.3f14の複屈折
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図 2･ rNの濃度依存性

類のボン ドJH/JIが分布するquenchedボン ドモデ/レの高温展開法を扱い, JH/JI を

パ ラメーターにして,臨界温度,帯磁率の臨界指数 γの濃度依存性 を求めている｡それ

によりS- 1のHeisenbergおよびIsingスピンの混晶の TNの濃度依存性 を求 めると, a

- 0, 1の両端 よ り中間濃度では転移点が上昇することが導かれ,ほぼ実験 と一致する｡

また, γについてはHeisenberg系の値 とIsing系での値 を結ぶ濃度依存性曲線に Ⅹ-0･7

付近でγの極小値があることが予想 されているOこれはK2Nio,3Coo.7F4の△nに見 ら

れる｡非対称性 とも対応する領域にあ り, この系がどちらの性格にも属 さない相転移の

新 しい特徴 を示 している｡
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