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層 1犬 三 角 格 子 反 弓虫 磁 一性 イ ジ ニノ ダ 巧三 デ }レ

東 北 大 ･工 ･松 原 史 卓 ･猪 苗 代 盛

1. 序

近 年 ､ 層 状 三 角 格 子 反 強 磁 性 イ ジ ン グ モ デ ル の ス ピ ン 構 造 が 実 験 的 に 大 き な 興 味 を 呼

ん で い る o こ れ ら の 代 表 的 な 例 にCsCoC131)とLiHiO22)が あ る O 前 者 は 一 次 元 性 の 強 い

六 万 品 反 強 磁 性 体 で あ り ､ 後 者 は 二 次 元 性 の 強 い 菱 面 体 反 強 磁 性 体 で あ る ｡ こ れ ら の 物

質 の 特 徴 は 二 つ の 相 転 移 点 TNl ､TN2 を 持 つ こ とで あ る oCsCoC13 で は 高 温 側 TNl に

強 い 異 常 性 が 見 られ ､ 低 温 側 に は あ ま り強 い 異 常 性 は 見 られ な い O こ れ に 対 し てLiNi02

で は 高 温 側 の 異 常 性 は 極 め て 弱 く ､ 低 温 側 の そ れ は か な り強 い ｡ 又 ､ 中 性 子 散 乱 の 実 験

に よ る と､CsCoC13 で は 格 子 間 隔 の 三 倍 の 周 期 の ス ピ ン 構 造 に 対 応 す る 散 乱 ピ ー ク が み

られ る が ､LiNi02 で は 周 期 性 を 示 す 如 何･な る 散 乱 ピ ー ク も 全 温 度 で 見 られ な い ｡

こ れ ら を 説 明 す る 増 論 的 研 究 と し て は ､ ま ず 目 片 に よ る 強 磁 性 的 第 二 最 近 接 相 互 作 用 を

も つ 三 角 格 子 反 強 磁 性 イ ジ ン グ モ デ ル (目 片 モ デ ル ) の 解 析 が 挙 げ られ-る ｡3)彼 は 分 子

場 近 似 を 使 い ､ 高 温 側 で 部 分 無 秩 序 (PDAF) 相 ､ 低 温 側 で フ ェ リ磁 性 (FR)相 が 現 れ る

こ と を 示 し ､ こ れ がCsCoC13の 二 つ の 秩 序 相 を 説 明 す る と主 張 し た o こ の 理 論 は 多 く の

実 験 結 果 を 定 性 的 に 説 明 し た が ､TNlとTN2 の 間 の 異 常 な 揺 ら ぎ やTN2 に 於 け る 比 熱 の

ピ ー ク の 消 失 等 を 説 明 し な い ｡ こ れ に 対 し て ､ 層 状 三 角 格 子 の 磁 性 は 基 本 的 に 二 次 元 三

角 格 子 の そ れ と 同 じ で あ り ､ 従 っ てCsCoC13の 高 温 相 は 二 次 元 XYモ デ ル に 類 似 し たKT状

の 揺 ら ぎ の 大 き な 相4)と な る と い う主 張 が あ る ｡3･5)し か し ､ 次 元 の 問 題 は 本 質 的 で あ

り こ の 説 明 に は 無 理 が あ る O 事 実 ､ 二 次 元 モ デ ル で はTNlに 於 け る 比 熱 の 異 常 等 説 明 で

き な い 多 く の 実 験 事 実 が あ る O ま たLiNi02の 周 期 性 の 消 失 に つ い て は 現 在 説 明 が な い o

我 々 は こ れ ら の 実 験 事 実 を 理 解 す る た め に 層 状 三 角 格 子 反 強 磁 性 イ ジ ン ク モ デ ル の 研

究 を 行 っ た ｡ 2筋 で は 六 万 品 型 層 状 三 角 格 子 ､ 3節 で は 菱 面 体 型 層 状 三 角 格 子 を 調 べ

る ｡ 4 筋 は ま と め と議 論 に 当 て られ る ｡

2.六 万 品 反 強 磁 性 イ ジ ン グ モ デ ル

こ こ で は 各 々 の 三 角 格 子 の 格 子 点 が 互 い に 重 な っ た 六 方 晶 格 子 を 考 え る ｡ ハ ミ ル トニ

ア ン と し て 三 次 元 日 片 モ デ ル を 考 え る

nn ∩nn

ZTi=-Jo∑ ∑cri入Ui'1 人 + Jl ∑ ∑0･i入 0･iJ1 - J2∑ ∑qi入 CriIL (1)
i 入 i 入 〟 i 入 〟

第 一 項 は 層 間 相 互 作 用 エ ネ ル ギ ー ､第 二 及 び 第 三 項 は 層 内 最 近 接 及 び 第 二 最 近 接 相 互 作

用 エ ネ ル ギ ー を 表 す oこ こ で ､Jo､Jl､J2>0 と す る o ま た Ro=Jo/Jl､ R2=J2/Jl

と す る 〇 こ の モ デ ル の 基 底 状 態 は 明 ら か に 三 副 格 子 で 記 述 さ れ るFR相 で あ る o 次 に TN

直 下 で 可 能 な 相 を 考 え る ｡ (1) を フ ー リ エ 変 換 し て
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｢磁性体における新 しいタイプの相転移現象｣

H = - fNE(∫(k) ･ Jo(k))qkq-k

J(k) ≡-J l(coska ← coskb + cos(ka.kb))

(2)

+ J2(cos(ka･2kb ) ◆ cos(2ka+kb ) + Co s(ka-kb )) (3 )

Jo(k)≡ Jo coskz (4)

を 得 る O こ こ で k- (ka,kb･kz)は 直 交 座 榛 と ka ; (1/a･0･0)Ikb ≡ (1/2a,持 /2a,0).

kz=(0･0･1/C)で 結 ば れ る斜 万 座 横 糸 を と っ て い る o TN直 下 で 実 現 可 能 な ス ピ ン 構 造

は Hを 最 小 に す る も の で ､ k =ko=(47r/3,47t/3･0)で 起 こ る o こ れ は 二 次 元 系 と

基 本 的 に 同 じ で あ り ､ 従 っ て (1)は 二 次 元 三 角 格 子 と同 様 なGL自 由 エ ネ ル ギ ー6)を 持 っ

こ と に な る ｡ 従 っ て ､ こ の 系 の 高 温 相 は 六 回 対 称 異 方 性 を 持 っ 三 次 元 XYモ デ ル で 見 出

され る で あ ろ う秩 序 相 に 漢 似 な 相 に な る と 思 わ れ る . 不 幸 に し て こ の 研 究 は ま だ な い ｡

孜 々 は こ の 間 題 を 別 の 方 向 か ら考 察 し､ 高 温 相 は ス ピ ン構 造 が 不 規 則 に 変 調 き れ た 揺 ら

ぎ の 大 き な 相 (RNP)に な る と推 論 し た ｡7･8)考 察 の 要 点 は 以 下 の よ うで あ る o

(1) 均 一 相 が 実 現 す る な ら ､ 高 温 側 (TN･>T> TF)で はPDAF相 ､ 低 温 側 (TH>

T ) で はFR相 に な る ｡ 二 相 間 の 自 由 エ ネ ル ギ ー 差 は 大 変 小 さ い ｡

〔2 ) こ の 系 で はPDAF柏 とFR相 が 磁 区 と磁 壁 の 関 係 に な る (図 1)｡ 従 っ て 磁 壁 自 由 エ

ネ ル ギ - は 大 変 小 きい O
DOMAIN WALL DOMAIN

(3 ) 磁 壁 の 揺 ら ぎ に よ り単 一 磁 区 構 造 が 不 AiTifT,I-1･十… ･･一寸 -寸 TN,T,T,

安 定 に な り多 磁 区 構 造 が 現 れ る ｡

(4) こ の 系 の TF近 く で の ス ピ ン 構 造 の 変

化 は 特 異 な も の で ､ 磁 区 と磁 壁 の 役 割 が 代 わ る

B十十十 一1-… -守 + 寸 T,,,

図 1 ･磁 区 と磁 壁

こ と に 因 り起 る連 続 的 な も の で あ る ｡

以 上 の 結 果 はCsCoC13の 実 験 結 果 を 統 一 的 に 説 明 す る O 上 の 議 論 を 確 か め る た め に モ

ン テ カ ル ロ(HC)シ ミ ュ - シ ョ ン を 行 っ た ｡8)図 2 - 5 に 結 果 を 示 す o 比 熱 は TNで 発

散 型 の ピ ー ク を 示 す が TN以 下 で は 異 常 を 示 さな い o 副 格 子 磁 化 は TN以 下 で も 大 き く揺

ら ぐ(図 3 ､ 4)o 特 に T>Tlで は こ の 揺 ら ぎ は 系 の サ イ ズ を 大 き く し て も 残 る o こ れ

に 対 し､低 温 側 で は 明 らか にFR相 が 実 現 して い る ｡ 以 上 の こ と は 我 々 の 予 測 を 支 持 し て

い る o TN以 下 で は 秩 序 相 が 実 現 し て い る と clk

思 わ れ る が 副 格 子 磁 化 は 秩 序 パ ラ メ ー タ ー 1･5

に は な ら な い ｡ 従 っ て 何 が 秩 序 パ ラ メ ー

タ ー に 為 る か 興 味 ぶ か い ｡ 我 々 は 磁 気 散 乱 1

因 子 F(1/3,1/3,0)に 比 例 す る 量 が そ の 候 補

で あ る と考 え 次 の 量 を 定 義 し た ｡

r l/3こ く m l / 3 〉 1/2 (5)

m l/3== (m n2-(mn nn,･nn m n ･･)/ 2)′4 (a )
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図 2 ･比 熱 ｡ 格 子 は (6nx6nx4n)
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同 時 に F(1,i,0)に 比 例 す る 豊

r- = く mt 2 〉1 / 2 (7)

を 定 義 す る O こ こ で m n 等 は 副 棺 子 磁 化 で あ り､

mtは そ れ らの 和 で あ る｡ml/3及 び mtの 時 間 (H

Cス ッ テ プ ) 変 化 を 図 4に 示 す ｡副 格 子 磁 化 は 大

FT
∧
ら
V

0

-1
き く 揺 ら ぐが ml/3は ほ ぼ 一 定 で あ るoこ れ は f 1
1/3が 秩 序 パ ラ メ ー タ ー と な り う る こ と を 示 し √

て い るofl/3とflの 温 度 変 化 を 図 5に 示 す o 実

際 fl/3は TNで 急 激 に 増 加 す るO又 ､T<TNで

サ イ ズ 依 存 性 も 小 さ い o 従 っ て 我 々 は T<TN

で 長 距 離 秩 序 が 存 在 し ､ そ れ を 記 述 す る 秩 序

パ ラ メ､一 夕 ー は fl/3と結 論 す る O も う一 つ の

注 冒 す べ き こ と は FR相 を 記 述 す る flが TN

以 下 で 連 続 的 に 増 加 す る こ と で あ る ｡ こ れ も

我 々 の 考 察 に 矛 盾 し な い ｡ 又 ､ 最 近 のCsCoC13

の 実 験 結 果 と も 矛 盾 し て い な い ｡ 以 上 よ り ､

我 々 はCsCoC13の 高 温 相 はRHPと結 論 す るo

3.菱 面 体 型 反 強 磁 性 イ ジ ン ク モ デ ル

J∈0
-8-
lu
0

次 に 各 々 の 三 角 格 子 の 格 子 点 が 憐 接 し た 三 角 _0.2

格 子 の 格 子 点 の 作 る 三 角 形 の 中 心 に き た 桐 密 六

万 品 格 子 を 考 え る ｡9)簡 単 の た め に A層 と B層

Roニー R2芦0.t L=4000

‥ -L......fl+ttn=3. . I 卜 +.I i琶1i帖

0.5 1日LAH.A HA AAAt さす}ii 二…冊TkⅠ:J.付4 <q >q

▲ くα>7.○… 〇〇〇●●● l ll車TN. n:5 .Tf Ti.i5 .!1.,

0.5. 1 一日T''

〇･m■l▲:ml1一1:m T

8 10JtOJHCi

図 4 ･ml/3とmtの 時 間 変 化

よ り な る 系 を 考 え る o こ の タ イ プ の 興 味 あ る 物 1

質 は LiNi02 で あ り､ こ れ は 層 間 相 互 作 用 が 弱 い o f

従 っ て こ こ で は 擬 二 次 元 モ デ ル を 考 え る o ハ ミ 0.8

ル ト ニ ア ン は 次 の よ うに 与 え ら れ る ｡

nn nn

2 H=-J o ∑ ∑gi 入CTi+ lLL+ Jl ∑ ∑cfi入 0･iLl
i 入 〟 i 入 〃

∩nn

- J2∑ ∑cri入 U iか (8)
i 入 〟

こ こ でJl〉〉Jo.J2120とす る ｡ 又Ro = Jo/ Jl･
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R2 = J2/Jlと す る ｡ こ の モ デ ル の 基 底 状 態 は 図 0･5 -

6の よ う に な る o こ こ で (a)と (b)は C軸 上 の ス 図 5 ･fl/3とfl

ピ ン が 完 全 に 揃 っ た も の で あ る o (C)で は C軸 上 の ス ピ ン は 揃 わ な い o こ の 場 合 は ､Joは
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単 に 各 層 の 磁 化 の 向 き を 揃 え る の み

で あ る ｡

｢磁性体における新しいタイプの相転移現象｣

(cl)J2<0 (b)0<J2<｣0/3 (⊂)｣./3<J2
九一一… 一一一■トー

次 に 2 節 と 同 様 に TN直 下 で 可 能 - 一一.←一一溌-一片-

射 目孝 調 べ る o (8)を フ - リ エ 変 換 し て 図 6菱 面 体 桔 子 の 基 底 状 態

H =一 芸 ∑ J(k)(u kA u -k A ･ g kBu - kB, ～ 若 ∑ (J｡(k)J kA u -k B ･ c I C ･, (9)

Jo(k) =Jo(exp(i(ka･2kb)/3)+exp(i(2ka･kb)/3)+exp(i(ka-kb)/3))coskz (10)

を 得 る ｡こ こ で .日 k)は (3)で 与 え ら れ た も の で あ る ｡こ れ は 更 に 次 の よ う に な るo

N

H =一 石 ∑ (J+(k)Sk◆S-k' ' J- (k)Sk-S-k~)

J土(k) = - ∫(k) ± lJo(k)I

s土 = (J kA ± (Jkへ'(k) /Jo (k)) 1/2q k)/P
tヽ′

H を 最 小 に す る kは 了 (k)を 最 大 に す る も の で あ る oJl〉〉Jo･ 暮J2lで あ る か ら､J'(k)の 最

大 は 明 ら か に k =ko の 近 く で お こ る｡k =ko+(qa･qb･0)と す る と､J+(k)の 最 大 は

次 式 を 満 足 す る 任 意 の 点 で 起 こ る こ と が わ か るO

q a 2+ qaqb+q b2= Ro 2 ′(1･R2)2 (14)

従 っ て ､ TN直 下 で 可 能 な 柏 は 一 般 に 不 整 合 相 と な る o と こ ろ で 上 の 結 果 は 重 大 な こ と

を 意 味 し て い る ｡ そ れ は ､ こ の 系 で は エ ネ ル ギ ー 障 壁 な し に 別 の 状 態 に 移 れ る こ と で あ

る ｡ 従 っ て ､ こ こ で 現 れ る 不 整 合 相 は 安 定 に は な ら な い ｡ 我 々 は こ の 状 態 を 短 距 戯 秩 序

の 充 分 発 達 し た 状 態 と 考 え る ｡ こ こ で は 層 間 ス ピ ン 相 関 も 又 成 長 し て い る ｡

以 上 の こ と か ら 推 論 で き る こ の モ デ ル の 秩 序 過 程 は 次 の よ う に な る ｡

(l) 十 分 高 温 で は 完 全 な 常 磁 性 相 で あ る｡

(2) 温 度 が 下 が っ て く る と､ま ず 各 層 で 短 距 離 秩 序 が 各 々 独 立 に 成 長 す る｡従 っ て ､こ の

状 態 は 二 次 元 常 磁 性 (2DP)相 と 呼 べ る｡

(3) あ る 温 度 (T3D と す る )を 境 と し て 三 次 元 相 関 が 急 速 に 生 じ､層 内 短 距 離 秩 序 の 波

数 も k = ko か ら k / ko に 変 わ る O こ の 状 態 は 三 次 元 常 磁 性 (3DP)相 と よ べ るO

(4) 更 に 温 度 が 下 が る と､ス ピ ン の 再 配 列 が 起 こ り 基 底 状 態 に 近 ず い て く る ｡ 即 ち ､ 一

次 ･J7相 転 移 が 起 こ り 基 底 状 態 が 実 現 す る と 思 わ れ る ｡ し か し 考 え な け れ ば な ら な い こ と

は ､ こ の 温 度 (TF と す る )は max(Jo,lJ2日 の オ ー ダ - で あ り 大 変 低 温 で あ るoそ こ で

は 多 く の ス ピ ン は 既 に 凍 結 し て お り 完 全 な 再 配 列 は で き な い C 従 っ て ､こ の 変 化 は ス ピ

ン 凍 結 と 呼 ば れ る よ う な 比 較 的 綾 や か な も の と 思 わ れ る ,, こ こ で は ス ピ ン 構 造 の 周 期 性

I,i失 わ れ る ｡ 孜 々 は こ の 状 態 を 非 周 期 的 凍 結 (NPF) 相 と 呼 ぶ こ と に す る ｡

以 上 の 議 論 を 確 か め る た めMCシ ミ ュ レ ー シ ョ ン を 行 っ た . 徐 冷 法 で 求 め た 結 果 を 図7
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と 8に 示 す ｡ 図 7は エ ネ ル ギ ー の 温 度 変 化

で あ る っ 図 8の 実 線 と 点 線 は 構 造 因 子 ck

を 基 底 三 角 桔 子 の 二 つ の 軸 方 向 に つ い て 示

し T=も の で あ る ｡ 実 際 ､ 二 つ の 特 徴 的 な 温

度 T3D､ TFが 有 る こ と が 分 る o

T3Dで は エ ネ ル ギ ー に サ イ ズ 依 存 性 が 見
-.54

え 始 め る 1-J 又 ckの ピ ー ク 位 置 も k = ko

は 印 )か ら k ikoに 変 わ る Oし か し ､エ

ネ ル ギ ー に も ckに も 相 転 移 を 示 す 大 き な -156

異 常 性 は 見 ら れ な い O こ の こ と は T3Dが

棺 転 移 点 で は ,'= (､短 距 離 相 関 の 特 性 が 変

わ る 点 だ と い う こ と を 示 し て い るoT3D以

下 で は 層 間 ス ピ ン 相 関 が 急 速 に 成 長 し て く

る ｡

こ れ に 対 し て TFで は エ ネ ル ギ ー は 急 激 に

減 少 す る っ し か し ､ 基 底 状 態 エ ネ ル ギ ー (Eg)

に は 到 達 し な い ｡ 又 ､ ckも 大 き く変 化 す る
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図 7 ･エ ネ ル ギ ー

-.54

一.56

-.58

が ､ そ の 変 化 は 連 続 的 で あ る ｡ 我 々 は こ の こ と が 徐 冷 法 に よ る も の か 香 か を 調 べ る 為

に ､ TF近 く の 温 度 で ､ 温 度 を 固 定 し ､ い ろ い ろ な 初 期 状 態 か ら シ ミ ュ レ ー シ ョ ン を 行

っ て み た O し か し ､ 初 期 状 態 と し て 基 底 状 態 を 選 ば な い 限 り結 果 は 徐 冷 法 と あ ま り変 わ

ら 7:=か っ た G

以 上 の 結 果 は 我 々

の 推 論 を 支 持 し て い

る り 強 調 す べ き こ と

は ､ 全 温 度 で 周 期 性

を 示 -T ckの 鋭 い ピ

ー ク が 見 ら れ な い こ

と ､ 又 ､ こ れ が 層 間

の 弱 い 相 互 作 用 に 因

り 生 じ る こ と で あ る L-,

o

･J

つ▲

0

ん

っ▲

0
′4

7
-

0
′}

今 の 段 階 で こき確 か な .2

こ と ',i 言 え F'=い が ､

こ EJ)モ デ ル はLiNiO2
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図 8 ･磁 気 構 造 因 子

･一 ･2 ･3 ･L k/27r･5

の 秩 序 過 程 を 説 明 す る 一 つ の 候 補 に 成 る と 思 わ れ る ｡ 事 実 ､ こ の モ デ ル の 場 合 と 同 様 ､

LiNi07の 高 温 側 の 転 移 点 の 異 常 は 非 常 に 弱 く ､ 低 温 側 の そ れ は か な り 強 い O 我 々 が こ こ

で 扱 っ て き r二モ デ ル は イ ジ ン グ モ デ ル で あ る ｡ 同 様 な こ と は 古 典 的XYモ デ ル ､ ハ イ ゼ ン

ノ､ ノしク モ デ ル で も 成 り 立 っ と思 わ れ る O こ れ ら の モ デ ル で は (14)の 波 数 の 不 整 合 状 態 が
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基 底 状 態 と な る｡従 っ て ､不 安 定 な 不 整 合 状 態 が 低 温 で も 実 現 す る と思 わ れ る｡

4 , ま と め

我 々 は 層 状 三 角 格 子 反 強 磁 性 イ ジ ン グ モ デ ル で 見 出 さ れ た 奇 妙 な ス ピ ン 秩 序 を 理 解 す

る 為 に 理 論 的 考 察 と シ ミ ュ レー シ ョ ン を 行 っ て き た O 実 験 的 に 提 出 され た 疑 問 の 多 く は

理 解 で き て き た と思 う ｡ こ れ ら の 問 題 で 重 要 な こ と は ､ 基 底 三 角 格 子 に 於 け る フ ラ ス ト

レ ー シ ョ ン に よ る ス ピ ン 構 造 の 縮 退 と層 間 相 互 作 用 の 関 連 で あ る O 我 々 は 基 底 三 角 格 子

と し て 強 磁 性 的 第 二 最 近 接 相 互 作 用 を 持 っ 系 を 考 え た ｡ こ の 系 で は ､ 第 二 最 近 接 相 互 作

用 に よ り基 底 状 態 は 6重 に 縮 退 し たFR相 に な る . こ の た め こ の 系 で は 低 温 のFR相 と共 に

高 温 側 でKT状 の 相 が 現 れ る｡六 万 品 格 子 で は 層 間 相 互 作 用 は こ れ ら の 相 を 安 定 化 す る｡従

っ て､KT状 の 相 は 長 距 離 秩 序 相 に な るOし か し､こ の 相 は 大 き な 揺 ら ぎ が ま だ 残 っ た 状 態

(R‥P)で あ る｡こ れ に 対 し て ､菱 面 体 型 格 子 で は ､層 間 相 互 作 用 は 面 内 の3倍 周 期 の ス ピ ン

構 造 を 不 安 定 化 す る ｡ こ の 為 ､ 周 期 的 ス ピ ン 構 造 は 破 壊 さ れ る ｡

上 で み た よ う に ､ こ れ ら の 問 題 の 基 本 は ､ 基 底 三 角 格 子 の フ ラ ス ト レ ー シ ョ ン が 他 の

作 用 に 困 っ て 如 何 な る 影 響 を 受 け る か で あ る O こ こ で は ､ 層 間 相 互 作 用 の 影 響 を 考 え て

き f:が ､ 磁 場 効 果 ､ 不 純 物 効 果 ､又 柏 子 の 歪 の 効 果 11)等 も 大 変 興 味 深 い O 特 に ､ 極 微 量

の 不 純 物 で も 系 の 長 距 離 秩 序 が 破 壊 さ れ る こ と が 予 測 され て い る ｡ 10)層 状 三 角 格 子 反

強 磁 性 体 の 研 究 は ま だ 始 ま っ た ば か り で ､ 調 べ る べ き 多 く の 問 題 が 残 っ て い る ｡ い ろ い

ろ な 方 面 か らの 実 験 的 ､ 理 論 的 研 究 が 期 待 さ れ る O

有 益 な 助 言 を 頂 い た 桂 教 授 ､ 滝 本 教 授 ､ 平 川 教 授 ､ 目 片 教 授 及 び 多 く の 方 々 に 感 謝 致

し ま す ｡
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