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隻1.′はじめに

二次元ハイゼンベルグ(2PH)系の秩序化について札 相転移の存否をめぐって昔から興味深い議

論が展開されてき.た｡実数的には,これまでに調べられた全ての近似系について,相転移が有限温

皮,それも面内相互作用J/kと同程度の比較的高い温度Tcで起り,その大部分の系では1)Tc以下で3

Dの長距離秩序(LRO)が観測されてきた｡理論的には,現在では.2DH系は相転移せずLROも00Eまで出

現しないものとされている｡現実の系に見出された相転移とLRO軌 従って系に内在する極く僅か

の南開相互作用J'によるものと見倣されている｡しかしながら,実験的には,J'をずい分小さくし

ても(といっても実際にはJ'/J～10~8程度が限度であるが)Tcは顕著には変らずJ'- 0で削ぎ一定

のようにみえる1)｡近似理論によれば,TcはJ'/Jが実敦で到底検出出来ない位小さい領域になっ

て始めて顕著に変化するといわれている｡見方を変えると,2DH系には極く僅かの(無限小の),漢

乱でもあれば系の性質はドラマチックに(有限大に)変ってしまうということになるが本当であろ

うか?

そのような極端な条件下に発現する相転移は,普通の30転移と質的に異ならないのであろうか?

いずれにしても,2DH系に近似される優れたモデル系について.相転移とその周辺での秩序化の

性格を詳しく調べでみることは大変興味深い有用な課題である｡近年,所謂高翠超伝導体の母体で

あるLや2CuOi系が2DH系に近いため,その機構の解明との関連もあって,TN以上での短距離秩序状鱒

が注目され,中性子回折を中心に精力的な研究が行われている2)｡以下では,蟻酸銅2水2ウレア化

物(CuFUH)という層状反強磁性体の秩序化と臨界現象に焦点を当て,主としてNMRによる最近の研

究結果3~5)を紹介してその特徴的な振舞いを上記観点を含めて検討する｡

隻2.CuFUHの比熱と帯磁率6〉

CuFUHの結晶臥 図1に示したように二つの水分子と二つのウレア分子によって隣り合う蟻酸鋼

面が離された層状構造を有していて,Cuイオン間の相互作用は,面内でJ/k～33X,面間でJ'-10~8J

Cu(HCOO)2･2(NH2)2CO･2H20
P21/C

と実教的に評価されている7)｡図2(8),(b)は夫々

帯磁率と比熱の温度依存性をしめしている｡帯磁

oニ8.275Ao 率はTN=15.5Xに顕著な発散的ピークを示している

b=8･546Ao が比熱にはこの温度で削まとんど異常が見られな
C:8.OL8Ao

a;960221
い｡TN～(1/2)J/kと転移点がずい分高いことを考

えると大変興味ある現象である｡例えば擬lDH系の

CuCl2-2Pyの場合には,J'/J-10~3と評価されてい

Sc.U.@"C てTN剖/101/kと低いにもかかわらず･TNで比熱に
㊨H20 は顕著な入型の異常が見られている｡ところで,

反葡磁性体であるにもかかわらず帯磁率xがTN-で
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ものとして合理的に理解されている｡

発散を示すことはやや意外に

見えるかも知れないが,この

方は面内の二つの部分格子点

で結晶の局所対稀性が異なる

ために外場によって誘起され

るスタガード磁場の効果であ

り,xのピークはスタガード

帯磁率 xsの発散を示唆した

i3.NMRによるスタガード磁化の観測3･4〉

さてCdイオンのスタガード磁化を観測するのに蟻酸基のプロトンNMRが良いプローブとなる｡そ
ノI■

の共鳴周波数OはCuイオンとの双極子相互作用テンソルDを用いて

.i .A
O=rJHo+HIAtJ (l)
_i
H..I:∑～DTh '軒LJ. (2)

一■ Jl _■
と表わざれる｡Hoは外部磁場,～;,LJは夫々J'面内の一様磁化およびスタガード磁化を表わす｡
G=En n

又,JDi=D,1±D,2であって首,l･2は夫々J･面内の1.2の部分格子点にあるCuイオンからの双極子和テ
ンソルである｡

さて一般に反強磁性体で札 外部磁場の強さHoが交換場H.xに比べて十分小さければ,(2)式での
_∫
M,の項は無視出来て,a)は己によって決る｡従ってa)の温度依存性がLの温度依存性を与える｡

図 3 CuFUD
S4.自発的スタガード磁化3･4)

･由3Jは,重水素化合物CuFUDにおいて,磁化の容

易方向であるL3軸方向に磁場をかけたときのプ

ロトンNMRの共鳴磁場のずれ(自由プロトン線か

らの)の温度依存性を両対数プロットしたもの

である｡(a),(b)は夫々二つの異なった外場の下

での潜尭であるが.いずれも指数開放的に変化

し,自発的スタガード磁化は測定全温度領域に

わたって同t;悔界指数 β=0.22で特徴づけられ

ている｡

さとで注目すべきこと臥 得ら･れたβの値が

3D索の相転移に期待される0.31-0.35の値とは

異I-なり,加～l系の値β=0.125とも大きく異なって
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いる_ことである｡2D性の優れたK2CoF4やK2MnF4系でも広い測定温度域で単一の指数で記述されて

いるがその値は2DI系の値0.125に非常に近 く,相転移が系に内在するイジング的異方性よること

を示唆したものと理解されている｡一方CuFUDと比較して2D性はやや惑いがイジング的異方性が大

変小さいと評価されている蟻酸マンガン水化物(HuF2H)やK2CuF4等では,転移点の極 く近傍では3

D系の桁数へのクロスオーバーが見え,やや離れた温度域ではCuFUDと前日ぎ同t:βの値が観測され

ている｡これらの結果を表1にまとめてみるとβ=0.22の値はイジング的異方性の非常に小さい系

に特徴的であるように見える｡

i5.磁場誘起スタガー ド磁化と臨界等温線5)

§2で述べたように,CuFUHでは外場によるスタガー ド磁場JIsは秩序パラメータの共役磁場であ

るので≠Sは転移点の近くになると≠に比べて圧倒的に大きい｡従って外部磁場の下で誘起されるス

タガー ド磁化は 恥に比べて十分に大きく共鳴周波数d)は前者で決められる､｡.tのことを利用すれ

ば,普通の反強磁性体では得られないスタガー ド磁化の臨界等温線壷求めることが可能になる｡

図4は磁場をCuFUDのLl軸方向にかけた場合のa)の磁場依存性を対数プロットしたものである｡こ

の場合誘起されるネタガード磁場の方向はL2軸でそ

の強さは外場の強さに比例している｡琴って図4は直

ちにL-Hs曲線とみなすことが出葬る｡高温では L=Xs

Hsであることに対応して直線の勾配は 1になってい

る｡丁度T=TNのところでのL-Hs曲線が臨界等温線で

ありこれからL～Hl/6-で6=5.8であることが分る(低

磁場側での直線からのずれはHsの方向が磁化容易軸 0･2
FIl1

L.tL'-(aib■.ふLit)

T.-TN

6=5.8T～1.3TN
■ tl(比oe)∝rls

1 図 4 10

L3軸と直交しているためである)｡注目すべきことは臨界等温線から決められた指数∂=5.8がやは

り3D系の値(-5)や2DI系(15)と大きく異なっていることである｡普通の反強磁性体では臨界等温

線を観測する手だてがないので,他の系と比較出来ないのは残念である｡

§6.おわりに

以上見たようにCuFUHは有限温度TN～(1/2)∫/kのところで相転移して3D･LROが現われる｡しか

し,相転移における臨界現象は普通の3D系や2DI系のものとは質的に異なっている｡近年,反強磁性
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三角格子を母体とした層状化合物においては表 2

に見られるように数値的には大変似た臨界指数が

見出されている9)｡この方は秩序パラメーターの

対称性が503群に属しているが,同じ対称性はキャ

ント反強磁性体やヘリカル磁性体においても出現

し得ることも指摘されてきた｡先に述べたように,

CuFUHがスタガー ド磁場効果を傭へたキャント反強

表 2 β ∂ γ

2Dl 0.125 15 1.75

SDI ■0.31 5 1.25

3DH 0.35 5 1.4

SO∃ 0.25 5.4 1.1

CuFUD 0.22 5.8 p?

磁性体であることからその可能性について検討を試みてきた4)｡紙面の都合で評しくは述べない

が,CuFUHと同型でやや21)性の悪いCuF4Hとの比較からその可能性別 まとんどない｡§4.で述べたよ

うに2D性が良いこととイジング異方性が極端に小さいことが要因であることは間違いないと思わ

れるが.S=5/2であるhF2Hや強磁性体であるx2CuF4では,3Dへのクロスオーバーが見られること

,Tcでの比熱異常がCuFUHに比べればずっと顕著に出ていることなどを考え合せると,その実態は

量子効果と考えるべきかも知れない｡因みに,CuFUDでは顕著な量子効果がTN以下でのスタガー ド

磁化やTN以上でのスタガード帯磁率に反映されていることも分ってきているがこれについては又

別の機会に論じたい｡
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