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共鳴線形は基本構造が INCな波数の正弦的な変調波で変調を受けた構造と考えることで説明

できると報告している50)

これらを纏めると, INC相はriの近 くでは平面波で変調を受けた構造,㌔ の近 くでは

一種の分域構造として理解することが妥当と思われる｡
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8･ 競合する異方性をもつ反強磁性体混晶 Fe(卜 ∬)CoJC12の磁性

俵 谷 忠 浩

§1. 序 論

最近,ランダム磁性体の磁性,特

にその磁気的な秩序状態が非常な関

心を持って研究されている｡ 我々は

そのうちの"競合する異方性を持つ

反強磁性体混晶〝に属する･Fe(卜∬)

coJc121)の磁性を実験的に調べた｡

理論的には分子場近似2),3)やくりこ

み群論4)を用いて調べられており,

転移温度対濃度の相図にランダム系

に特有な秩序相 (OA.F相2)又は

mixedordering相4))が存在すること

が予想されていた｡実験例としては

我々の研究室で行なった-Fe(ト∬)Co∬

c l2 ･2Ⅰち05,)Fe(1-a)CoxC12 の 他 Fig･1･

にK2Mn(1-x)･Fex-F46),Rb2Co(1-x)-Fex
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･F47),csMn(113)CoxC13･2Ⅰち08)

などがあり,これらのいずれの場

合にも実験的に得られた相図にO

A.F相 (mixedordering相)が存

在することが報告されている｡ し

かし実験的に詳 しく調べられるに

つれ理論的予想からのズレも報告

されているO

§2･ -FeC12とCoC12の磁性

-FeC12とCoC12とは同じCdC12

型の結晶構造を持ち,各々23.5K

と24.7Kで反強磁性相へ転移する

ことが知られている〇 ･FeC12中の

,Fe2+スピンは-軸性の異方性に

よりC軸を容易軸 として持っが,

coc12中のCo2+スピンは容易面

型の異方性によりC軸に垂直な C
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面を容易面として持っ o 従って･FeC12とCoC12の混晶中では･Fe2+スピンの-軸性の異方性と

co2十 スピンの容易面型の異方性が競合することにな｡, -Fe(1-3)CoxCl2･2坊0の場合 (-

軸性の異方性同志が競合 している)とは違 った型の異方性の競合であり,興味が持たれる｡

§3. 実験方法

1) 単結晶作成 :無水の-FeC12とCoC12とを濃度(項こ応じた分だけ石英管 (径 15-18¢,長

さ13cm)に入れそれを灯 6Torr台の真空で封 じ切 る｡次にそれを垂直型の炉に入れ融点

より-100℃高温にして溶融させるoそのまま16時間ほど保ち･FeC12とCoClZとがよく混

ざり合うようにする｡その後炉の温度を10-15℃/hで下げて単結晶を成長させる｡得られ

た結晶は C面に沿ってきれいに-キ開し単結晶が得られていることを示す｡得られた単結晶

をすりつぶして粉末にし,X線回折により調べたところ, X線で分かる範囲で混晶は

homogeneousなものであった｡

2)帯磁率測定 :交流法 (磁場の周波数は130Hz,大きさは-20e)によりゼロ磁場帯磁率を

測定した｡

3) 中性子回折実験 :日本原子力研究所東海研究所に設置してある物性研の分光器を使って行
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なった｡使用した波長は 1.824AでモノクロメーターとしてはG｡の (111)反射を用いた｡
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§4.実験結果と考察

_Figs,1,2にェ- 0.354と0.264に対する帯磁率の温度依存性を示す｡_Fig.1では温度を

下げていくとまずスピンの C面内成分が orderL,さらに低温で C軸成分もorderしているが,

ーFig.2ではこの順序が逆になっている｡いずれの場合 も低温側の転移に対する帯磁率の温度

依存性はブロー ドな山になっており,低温側の転移がそれほどシャープではないことを予想さ

せる｡帯磁率の測定から得られた転移温度対濃度の相図を_Fig.3に示す｡OA.F相(NewPhase

)を含む3つの秩序相の他に多重臨界点が存在することが分かるO･Fe(トx)CoxC12･2Ⅰも0の

相図と比較すると次の様な特徴がある｡

1) 多重臨界点が･FeCl2寄りの濃度 (x=0･30)のところにある｡

2) OA.F相の存在する濃度領域が多少せばまっている.

3)反強磁性相とOA.F相との間の臨界線が多少不鮮明になっている｡

次に我々は中性子回折の実験を行なったoFig.4,5に･r-0.264,0.315の単結晶に対す

る (003), (lo†)磁気反射の強度の温度依存性を示した｡ここで (003) 反射はもっぱら

磁気モーメントの C面内成分をみており, (lo†)反射は C軸成分とC面内成分 (正確には C

面内で<100>方向に垂直な成分)をみているので,このことを用いて磁気モーメントの方向

を決めることが出来る｡OAF相はIFeCIzや CoC12と同じ型の反強磁性相であるが,部分格

子磁化は C軸からもC面からも傾いていることが分かった｡ Fe-rich,Co-richの反強磁
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性相は各々･FeC12とCoC12と全く同じスピン構造を持つことも分かった〇･Fig･4 を見ると

スピンの C面内成分に対応する (003) 反射の強度が温度の上昇とともにだらだらと減少して

おり,帯磁率の結果とともに低温側の転移点が多少ぼやけていることを示している｡ Fig.6

に∬-0.315の粉末試料に対する5.4K(OA四 日)と80K (常磁性相)のパウダーパターンを

示した｡ (003)磁気反射 と (lo†) 磁気反射の強度の比較によって, 5.4K で平均の部分格

子磁化は C軸から330傾いていることが分かった.さらにこの結果を使ってFig.5のデータ

を規格化して,部分格子磁化の傾きの温度依存性も求めた｡ 1ケ1ケの_Fe2+スピンをみるこ

とが出来るMdssbauer効果の実験 も試みたが,核位置での内部磁場が非常に小さく_Fe2十スピ

ンに関する情報はほとんど得られなかった｡最近アメリカのPo-zenWong等9)はこの混晶に

対して中性子臨界散乱の実験を行ない,低温側の転移点がぼやけていることを確認している｡

この低温側の転移点のぼやけについて MukamellO) がある可能性を示 しているが,満足のゆく

説明はなされていない｡この様な低温側の臨界線のぼやけは多重臨界点の性質とも深く関係 し

てお り,この解明は今後の研究をまたねばならない｡
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