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磁気構造､結晶場と中性子散乱実験

東北大学 金属材料研究所

大山研司

1:中性子自身の性質

中性子の粒子として長も重要な性質は､電気的に中性である事と､磁気モーメントを持つ事

である｡前者の性質から､中性子は､物質内の強力なクーロンポテンシャルの影響を受けず､原子

墳近傍で城力によって散乱される (核散乱)｡収散乱振幅は模種で大きく異なるが､原子番号とは

無関係である｡この性質をうまく利用すれば､特 に軽元素の構造決定等がX線に比べ精度良く行え

る｡一方､磁気モーメントを持つために､物質中の磁性電子の磁気モーメントとの相互作用によっ

ても中性子は散乱される (磁気散乱)｡磁気散乱を測定する事で､物質中の磁気的惜敗が得られる｡

次に､中性子の波としての重要な性質として､そのエネルギーと波長の関係がある｡X線の

場合､ラウエ写真等に用いられるX線のエネルギーは101K程度で､物質中の運動等を測定するには

大きすぎる｡一方､赤外､遠赤外光のエネルギーは室温程度であ り､原子の運動状態等の測定に通

しているが､その波長は10㌧ 106Aで､ミクロ構造を調べるのには通さない. これに対 し､中性子

の坊合､例えば通常の散乱実験に多 く用いられる波長2.42Aの中性子のエネルギーは温度にして約

160Kである｡従って､中性子は､電磁肢と比べ､物質のミクロ構造と動的ふるまいを同時にかつ精

度良く測定するのに通したエネルギーと波長の領域を持っているといえる｡

2:中性子でなにができるか｡

中性子実験は､大きく分けて､筑料での散乱前後で中性子のエネルギー解析を行う非弾性散

乱実験と､エネルギー解析を行わない弾性散乱実験とがあり､前者はエネルギー励起を伴う動的な

構造解析､後者は結晶構造などの静的構造の解析に用いられる｡表 1に､中性子散乱を用いて行わ

れている主な研究内容と､中性子のどのような性質を利用 しているかを示す｡この表から､中性子

散乱実験が､広範囲の研究に役立っている事が理解できると思う【11｡
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表 1中性子散乱によって行われる研究内容rl1

-496-



｢強相関伝導系の物理 若手夏の学校｣

3:測定の原理

ここでは､磁性研究に最も重要な中性子磁気非弾性散乱断面積について説明する｡中性子散

乱断面積は､時空間をフーリエ変換した逆空間で記述するのが便利なので､以下では逆空間の位置

ベクトル (波数ベクトル)Qおよび振動数Oを用いて散乱断面積を表す｡実際の実験では､このQ

とのは､散乱前後での中性子の運動量変化 (散乱ベクトル)とエネルギー変化に対応する｡

中性子磁気非弾性散乱の測定原理としての重要性は､測定量 (散乱強度)が､磁性研究の夜

も基本的な物理量である一般的な動的帯磁牢と直接的な関係にあるという事である｡中性子磁気非

弾性散乱断面横は定数項を除いて次の様に表される｡

孟 - lf(哨 吉 (Sap-Qa･Qp ) sap (守,a) (1,

(1)式左辺は､中性子散乱の立体角Q､エネルギーO当たりの散乱断面積で､実際に検出される

中性子カウント数に比例する｡右辺のf(a)L士磁気形状因子で､磁性電子の空間分布のフーリエ変

換を表す｡SP(如,)は､m番目の位置での時刻0のスピン緑 -o)のα成分と､n番目の位置の時

刻tでのスピンS-.(E)のβ成分との相関の熱平均は すスピン-スピン相関関数(S:(t-0)S.P(E))の時

間と空間に関するフーリエ変換で､次の (2)式で表される｡

S4(a,a,)
1

27E∫dfJdt(S;(,-0)SAP(E))e噛 -o'' (2)

実はこ?SOP(如,)は､温度因子を除けば欄 的な動的帯磁率x(aw)の虚数部分に比例している｡

動的帯磁率の虚部と実部はKramers-Kronigの関係で結ばれているので､中性子磁気非弾性散乱を測

定する事は､動的帯磁率を直接測定する事にはかならない｡一方､帯磁率測定等､磁性研究に用い

られる実験手法の多 くは､動的帯磁牢のQあるいはOに関する積分値を測定しているのであり､情

報として十分でない場合がある｡従って､中性子散乱実験で得られる情報は､他の手法に比べ唆昧

さの少ない直接的な情報であるといえる｡

4:中性子線源および装置

物性実験に用いられる中性子源には､原子炉と加速器利用の二種類がある｡前者は核分裂に

よって発生する中性子を利用する｡後者は､加速器 によって加速された陽子等をW.U等のターゲッ

トに衝突させ､スパレーション過程により中性子を発生させる｡ただし､両線源とも､発生する中

性子のエネルギーが極端に大きいので､水､固体メタン等の減速材に入射させ､減速材の温度程度

のエネルギーまで減速してから物性実験に用る｡日本では､茨城県東海村の日本原子力研究所の改

3号炉くJRR-3M)と､つくば市の高エネルギー物理学研究所のスバ レーション中性子源(芯ENS)がそ

れぞれ中心的役割を果たしている｡両線源の主な相違点は､発生する中性子強度の時間依存性であ

るO原子炉では中性子線強度は時間に対 し一定なのに対 し､加速器の場合､帽が数一致10psecのパ

ルス状に､かつ繰 り返し中性子が発生する｡このため､後者はパルス源とも呼ばれる｡
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図1三軸型分光器

moderotα ⊂hopper
sQJ'nPLe■｢■ヽヽ

detector

(Q)

図2チョッパー型中性子分光静

図 1､2に､両線源での典型的な中性子分光器の模式図を示す｡図1は原子炉に設置される

三軸型分光器､図2はパルス源に設置されるチョッパー型分光器である｡三朝型分光器では､減速

材からでてきた様々なエネルギーの中性子から､Ge等の単結晶 (モノクロメーター)のブラッグ反

射によって単色中性子のみ選び出 し､試料に入射させる｡試料での散乱後､別の単結晶 (アナライ

ザー)に上って散乱後のエネルギー解析を行う事で､試料中での励起エネルギーと運動量変化を測

定する｡実際のスキャンはX線回折同様､各部の散乱角を変化 させておこなう｡一方､チョッパー

型の塘合は､中性子遮蔽スリットの高速回転体 (約36000JTIm)であるチョッパーによって中性子を

単色化 し､試料に入射させ､散乱 された中性子を固定された検出器で検出する｡この測定法は､中

性子が発生 してから検出されるまでの時間を測定する事で中性子のエネルギー解析を行 う事から､

｢飛行時間法｣あるいは ｢TOF(Time-of-Flight)法｣と呼ばれている｡KENSでの通常の実験では､測

定に用いる中性子の飛行時間は数一致10msecである｡

原子炉､パルス源の分光器の基本的な違いは､測定可能なQ･山空間である｡三軸型分光器は

Q.心空間で任意のスキャンが可能であるが､測定できる範囲は狭い｡一方､パルス源での分光器は､

スキャンの自由度 は制限されているが､一度に測定できるQIO範囲は非常に広い｡そこで､実際の

実験では､線源の強度特性も考慮 し､低エネルギースピン波励起等､QIO空間での細かい情報が必

要な坊合は三軸型を､緯晶坊分裂などQ-o空間で広がっている励起や､高エネルギー励起の場合は

パルス線源の分光器を､と目的によって使い分ける｡

5:磁気構造解析

ここでは､中性子散乱実験の重要な役割の一つである磁気構造解析について説明する｡Q空

間での細かい測定が必要なので､原子炉の中性子回折装置を用いる事が多い｡

今､1種類の磁性原子からなる結晶を考え､一つの波数ベク トルkで書き表せる様な単純な

砲気モーメント配列を考えると､m番目の原子位置 RMでの磁気モーメントSmは次のように書ける｡

S-m-Sもexp(疏 ) (3)

強磁性体であればk=O､結晶軸a-の方向に2倍周期で進む単純な反強磁性体の坊合はk=0.5aT'

となる｡ここで∂●は逆空間での基本ベクトルで､結晶の基本ベクトル石に対 し､立方､正方､斜方

晶の坊如 a'〟aかつIa'ba1-2方の関係がある｡複雑な長周期磁気構造でも (3)式のフーリエ

合成によって表すことができる｡今､すべての原子の磁気モーメントの大きさが-定借S.である簡

単な磁気構造を考えると､核および磁気プラッグ散乱の断面掛 ま､定数を除けば次のように書ける｡
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20

反強磁性体

図3磁気散乱バターンのモデル図

乱-写8(a-1-)I;bexp(i17)

乱-写6(a±叫 Lf(a)I21享 sosinαieXP(iBrl)

(4)式が核散乱､ (5)式が磁気散乱を表 し､ (4)式第2項､ く5)式第3項を構造因子等と

呼ぶ｡ここでBは中性子の散乱ベクトルで､散乱如 0､波長は IBI=4汀SinO/Aの関係がある｡

r-は単位胞内での庶子の位置､石は逆格子点の位置でJr-=la'+mb-'+ncJ ､à等は逆格子の基本

ベクトル､(1,m,n)は整数でプラツグピークの指数に対応 している1.α.Iは磁気モーメントとQのなす

角で､中性子散乱はQに垂直な砲気モーメント成分のみを観測している事になる｡ (5)式は､実

験でQを変化させてながら散乱強度を測定していくと､Q=1-となった時に核散乱プラッグピーク

が､Q=子±kの時に磁気散乱プラッグピークが現れる事を示している.ただし､消滅別によって

構造因子が0になる位置では､ピークは現れない｡強磁性K=0であれば､核散乱と磁気散乱は同

じ位相因子をもち､核散乱と磁気散乱のど-クが重なるが､k≠Oの反強磁性体などでは核散乱と

は異なる位置に磁気散乱ピークが現れる｡図3に､強磁性体､反強磁性体､ヘリ磁性体について散

乱バターンの模式図を示 した｡

磁気構造決定に必要な情報はK､磁気モーメントの大きさS｡とk に対する向 きの3つであ

る｡まずKは磁気散乱ピーク位置子±kから正確に決定できる｡結晶構造 と核散乱長bはわかって

いるから､磁気散乱と核散乱強度 を精密に測定すれば､ (4) (5)式から磁気モーメントの大き

さとk に対する向 きを決める事ができるが､実際は､得られたkから磁気構造を予想 し (5)式

でのモデルフィッティングを用いて決定する事が多い｡

さて､中性子散乱を用いて磁気構造を決定した例 として､重い電子系U化合物UpdlAl,の磁気

構造を説明する[2]｡UPdユAl,は六万品pfNi2Al,型結晶構造をもち､TN=14Kで反強磁性的磁気秩序相

に､T{2Kで超伝導相に転移する事が分かっている｡図4はbimmelらによる粉末試料Upd2叫 での

中性子回折バタ･-ンである【3]｡図4下図が実験データで､TN上下の1.7Kと20Kのデータの差をとり､

磁気散乱プラッグピークのみを示 している｡図4中の磁気散乱ピーク位置を分析すると､全ての磁

気散乱はQ=Jr-+(0,0,0･5)の位置に現れている｡ これは､UPd2Al,の1.7Kでの磁気構造が
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k=(0,0,0.5)=0.5C-●の対称性をもつ反

強砲性構造である事を意味する｡すなわち､

C面内でU磁気モーメントが強磁性結合し､

C軸方向に反強磁性結合する単純な反強磁

性構造である｡核散乱強度と磁気散乱強度

甲比較から､Uの磁気モーメントは0･85

±0.03p.でC面内にある事が示されたoこの

結果は､単結晶Upd2Al,による帯磁率測定の

結果と良く一致している｡図4上図は､こ

の磁気構造による磁気散乱バターンの計算

結果である｡ただし､国中の指数は磁気的

ユニットセルでの指数で､例えば図中の

(0.0.1)は､結晶ユニットセルでの指数では

0.0

0.1

0.2
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0.■

0.4

_■
0
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c;

Lot)̂
1lSNJINJN

O
tJ

1⊃7N(0,0,0.5)に対応する｡さらに､Kitaらによっ .0.i

て単結晶tJPdlAl{Cの詳細な中性子回折実験

が行われていて､磁気モーメントがC面内 -｡･.

でb軸方向を向いている事が示されている｡

[4]｡図5はKitaらによって測定された､無

磁場下での複数の磁気散乱ピークの温度変

化である｡これから反強磁性相の磁気散乱

が㌔=14.3Kで消滅しているのがわかる｡ま

た､図5中の(1,1,ln)､(1,1,3r2)等で､llK

以上で温度依存性の異常の存在が確認され

た｡ これ は､llK<T<TNで､別 の

incomerLnSurate構造の出現など､何らかの磁

気構造の変化がある事を示唆しているが､

詳細はまだ明らかではない｡また､この図

には示されていないが､超伝導状態の0.4K
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図4粉末回折による磁気散乱バターン【3】
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図5磁気散乱強度の温度変化【41
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図6 磁気構造と磁気散乱の磁場変化の計算値【4】
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でも砲気散乱が観測され､T｡近傍で散乱強度の異常は観測されなかった事から､T｡以下では超伝導

状態と磁気秩序状態が共存 している事が確認された｡Kitaらは磁場中での磁気構造に関する詳 しい

実験も行っている｡図6にKitaらによって報

告された磁気構造のモデルを示す[4]｡図の

黒丸がUを､白黒矢印は､3つの磁気 ドメイ

ンでの地気モーメントを示す磁坊はb軸 (H〟

【0,1.0】)とH〟ト1.1.01の二つの方向にかけて

いる｡b軸に磁坊をかけた坊合は､3唖類の

磁気構造が出現 し､中間領域では､砲坊方

向の ドメインのみが消失 している｡一方､

磁坊をll1,I.0】方向にかけた場合は､中間領

域は存在 しない｡図 6にはこの磁気構造で

予想される磁気散乱強度の磁塘依存性を示

していて､実験 との一致は非常に良い｡こ

の結果を磁気相図にまとめたのが図7である｡

UPdzA13,Hト1.1,0)

4 1 I2 16 20

TcmpcrJ)turt【K)

図7磁気相Ell41

UPdzAJ3,H【0,1,01

4 8t21620

TemperaLtJre【K7

6: 結晶坊分裂

中性子非弾性散乱を用いると､結晶坊によって分裂した4f状態間の励起をピークとして直

接観測できるので､中性子散乱は結晶場効果の研究に重要な役割を果たしている｡結晶場分裂に起

困する非弾性散乱断面積は次の様にかける｡

孟 -Lf(a)I2頴 p(T,I(jlJlli)l2x8(wj-WLIW) (6,

ここで､(jlJlli)I捕 晶墳分裂 した4f状態間の遷移行列要素､O.tま状態のエネルギー固有胤 p(T)

は始状態の温度Tでの占有率である｡ (6)式は､エネルギーOを変化させながら中性子非弾性散乱

スペクトルを観測した時､4昭 子状態の分裂の大 きさa)j-0.･のエネルギー位置に､遷移確率に比

例 した積分強度をもつ散乱ピークが現れる事を意味 している｡実際の実験では､ピークはデルタ関

数的にはならず､ロー レンツ型の ピーク形状を示†事が多いoまた チ6'式は､IBIに机 て単調

に減少するf(a)項を除けば如 含まないため､散乱は等方的 (非干渉性散乱)である｡従-て､

細かなQ依存性の測定の必要がなく､かつ広いエネルギー範甲での測定が望ましいので､多結晶試

料を用いたパルス源の分光器での測定が通 している｡

図8に実際の結晶場による非弾性散乱スペク トル例として､斜方晶e-TiNiSi塾構造を持つ

ギャップ塾近藤物質ceNiSnl5]とNiをpdPtで置き換えた関連物質cepdSn,CePLSnの約20Kでの中性子

非弾性散乱スペクトルを示す【6]｡測定はKW Sに設置されたチ ョッパー型分光器mCを用いて行わ

れたo嘩軸に励起エネルギーをmev(.lmeV=11.6K)で示 している｡ところで､結晶場分裂等の非弾性

磁気散乱を中性子で観測する場合注意しなければならないのは､非弾性散乱スペクトルは磁気散乱

のみでなく､フォノンによる散乱を含んでいる事である｡従って､定量的な議論のためには､フォ

ノン散乱をスペク トルから取 り除 く必要がある｡それには､4f電子を含 まないLa系参照物質

(LaPdSn等)を用いた推測等､いくつかの方法があるが､このデータの場合､磁気散乱とフォノン
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散乱の強度のQ依存性が大 きく異なる事を利用 し

磁気散乱のみを取 り出している｡国中に､フォノ

ンを取 り除く前の生データとフォノン成分を示 し

てある｡

さて､斜方晶の対称性下では､Ce3'(J=5r2)

の6重縮退が結晶埴により3つの二重項に分裂す

る｡図8のCePdSnでの18,25mCV付近､CePtSnで

の23,35m8V付近に見 られる顕著な磁気散乱ピーク

は､基底二重項から二つの励起状態への連移に対

応 し､ピーク位置が分裂の大きさを表す｡分裂の

大きさ等を正確に決めるには､次のようなローレ

ンツ関数でスペクトルをフィッティングする｡

d2o ha) ÷ r.･llllllll.･.一〇<-
df2da) 1-exp(-ha)P)fl(ha'-Ac.1)2-T.12

(7)

ここで､ha)はエネルギー変化､Aeiは分裂の大

きさ､T.･はピーク幅である.また､β=1/kBTで

ある｡ただし､ (7)式では､磁気形状因子や､

披数依存性等の項は省略 している｡図8中の実線

は､ (7)式 に装置のエネルギー分解能を考慮 し

たフイツ.ティングの結果で､分裂の大きさAc.･は､

CePdSnで17.4.25.8meV､CePtSJlでは23.6,36.6meV

と求められた【6]｡CePdSn,CePtSnともど-ク帽Il

は3meV程度で､比較的シャ｢プなピークになっ

ている｡図9に得られたCePdSn,CePtSnでの分裂

の様子を示 した｡矢印が観測された励起を表して
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)

(
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図8CeTSn(X=Ni,Pd,pt)の磁気非弾性散乱スペクト
ル【6】

oI
CePdSn CePtSn

図9 CePdSn,CePLSnの結晶坊分裂

425K

274Ⅹ

OK

いる｡CePdSn.CePLSnで明瞭な結晶場のど-クが

観測されたという事は､これらの化合物での4r電子状態の局在性が強い事の証拠である｡一方､

ギャップ型近藤物質ceNiSJlのスペクトルはCePdSn,CePISrLとは大きく異な り､顕著な構造を示さず

a)mcv付近まで単調に減少している｡図8中の実線は､E=0を中心とするローレンチアンによるフィ

ティング結果である｡このような中性子スペクトルの大きな差の原因は現在のところ明らかではな

いが､CcNiSnとCcPdSnの帯磁率のふるまいの違いと関連づけられると思われる｡CeNiSnでの帯磁

牢の温度依存性は小さく､a軸が容易軸､C軸が困難軸になっているのに対 し【5]､CePdSnでは高温で

の帯磁率でCurie-Wciss別が良く成 り立ち､b軸が容易軸､C軸が困難軸になっている事が報告されて

いる【7]｡これは､CeNiSnとCePdSnでは､4f電子状態の局在性､結晶場効果等に大きな違いが存在

する事を示唆 しているが､この中性子散乱スペクトルは､それを裏付けている｡多 くの価数揺動物

質で､その強いスピン揺動 に起因するE=0を中心とするブロー ドな散乱が観測される軍から､

CePdSn等では局在的4f電子状態を持つのに対 し､CeNiSnの4f電子状態は価数揺動的な性質を持って

いると見ることもできるかもしれない｡CdヾiSnの低エネルギー領域には､ここでは触れなかった興

味疎い磁気励起が存在 しており､この系の4f電子状態の動的性質の理解 にはさらに詳しい研究が必
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7 重い電子系cecu｡およびCeRu2Sらのスピン相関

中性子散乱実験が重要な役割を果たした例として､重い電子系化合物cecu｡およびceRulSらでのスピ

ン相関を鋭明する｡この二つの化合物は､結晶構造は異なるが､動的帯磁牢のふるまいに興味深い

類似性があり､特徴的エネルギーがファクター 5でスケールできる事が､Rossat-Mignodら【8】や

Aeppliら【9]に上って指摘されている｡

さて､数10mKまで磁気秩序相､超伝導相への相転移を起こさないCeCu｡はγ値が15000mJ/

moIKで､最も重い電子系の一つである[10】｡図10はJ･R∞ ssat-MignodらによZ･1_Clegp̀些 琴での

非弾性中性子散乱スペクトルである【8]占励起エネ

ルギーを0.3meVに固定 し､逆格子(0.0.1)点付近で､

[1,0.0】方向 (上【乳T=0.5K)と【0,0,11万向 く下臥T=

0.1Ⅹ)へスキャンを行い､スピン相関のQ依存性

を測定 したものである｡国中に一点鎖線 (BG)で

バックグラウンドを示 している｡彼らの結果は､

(0.0.1)点付近に2種類の散乱､すなわち､q依存性

を示さない散乱 (点線)､および(0,0,1)にローレ

ンツ塾のピークを作 る散乱 (実線)が存在する事

を示 している｡後者の前者に対する割合は約10%

程度である｡q依存性を示さない散乱が観測された

事は､CcCu6での低温で空間的相関のないシング

ルサイトのスピン揺動が存在する事を意味 してい

る｡Rossat-Mignodらがローレンツ型エネルギース

ペクトルの半値幅から見棟もったこのスピン揺動

の特性エネルギー､すなわちTKは0.4meV~5K程度

である｡一方で､(0,0,1)点にピークが戟測された

事は､αCu｡のT=0.5K付近に､k=(0,0.1)型の反強磁

性的な短距推スピン間相関が存在する事の最も直

接的な証拠である.さらに､Rossat-Mignodらによ

れば､k=(0.85,0,0)のincommensurate型のスピン相関

が同時に存在 している事も報告 されので【8】､この

温度領域でスピン相関の競合が起こっている可能

性がある｡ところで､この様なq-scanでのピークの

幅は､スピン相関長の逆数に比例 している｡たと

えば､もし長距離秩序が実現すれば､相関長が無

限大になるので､散乱はQ空間でデルタ関数的な

鋭いピーク (プラッグピーク)になる｡図 10の

ピーク幅から､a､ C軸方向の相関長はそれぞれ

も=(9±1)A､号C=(3.5士0.5)Aと求められた｡

n5 1.0 15 2D

q(r.t･U･)

図10T-0.5Kでの0.3meVでのq-scm【8】

r1 2 3 く
Temperolure(K)

図11 相関長の温度変化【81
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この距離は､a軸方向には第二隣接原子程度､C軸方向は最近接程度の距離に相当し､反強磁性的相

関が異方的な相関長を持つ事になる｡図11に示 した相関長の温度変化から､CeCùでは長距牡秩

序が実現しないにも関わらず､少なくとも5Kからこの反強磁性的短距離相関が存在 している事がわ
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かる｡さらに温度低下とともに a.C軸 方 向 と も 相 関

長が増大し､3K付近で特に変 化 が 大 き く な る が ､

低温で発散する事なく1.5K 以 下 で 一 定 値 に な っ て

いる｡これは､低温で､近 藤 効 果 に よ る シ ン グ ル

サイトスピン揺動のため に､散乱長の発散が押さ

えられてしまったと考え ら れ る ｡ 一 方 ､ 図 1 2 は ､

G.Aeppliらによって 初 め て 測 定 さ れ た ､ C eC u 6単

結晶の(1.8,0,0)と (1.25,0 .0)で の T = 0 .4 K で の エ ネ ル

ギースペク トル で､黒丸 か無滋姐下､ 白丸 がC軸

方向に6.4Tの磁坊 をか けた鴇合 のスペク トルであ

る【9]｡G.Aeppliらはこのスペク トルを十分 エ ネ ル

ギーの大きい領域でのsinglc･pole近似を用 いた 散

乱断面棟､

d2q
∝Xo血I

dfuLD

r

a12+r2
(kBT<<ha))

く8)

によって解析を行った｡図12中の実線が上式 に

よるフィッティングの結果で､非常に良い一致が

得られている｡図 13に､この解析 か ら得 られた

x｡とrの温度､磁場依存性を示 したが､ これ か ら

両者の積x｡Fは磁場とQに対 し非常に小さい依 存 掛

しか 示 さな い 事 が 示 され た｡ こ れ は､

kBT<<hLDの領域で動的帯磁率の磁場およびQ依

存性が非常に小さい事 を意味する｡CeCu｡での4f

電子がフェルミ液体的に振る舞う場合､動的帯磁

牢の特徴的なQ依存性が予想されるから､この実

験結果は､C¢Cu｡での動的帯磁率がフェルミ液体

論では説明できない事を意味していると思われる｡
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図12エネルギースペクトルの磁場依存性【9】
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以上に述べたCeCu｡での動的帯磁率のふるまいと類似 した測定結果が､CeRu2Sらにおいても得

られている【81【11】｡CeRu2Si2も低温まで磁気秩序化 しないが､80kOe付近にメタ転移的な磁化過程の

異常が観測されている【12]｡†値は350mJ瓜2molでCeCu6の†の約1/4である｡図14はCeRu2Sらでのエ

ネルギー1.6meVでのq-scanで､C'内の(1,1,0)方向と(0,I,0)方向にスキャンしている【8】｡CeCb6と同様

にシングルサイトスピン揺動による散乱と､スピン間相関によるピークの2種類が観測されている｡

また､ピーク位置から､2種類のスピン間相関kl=(0.3,0,0)とk2=(0.3,0.3,0)が混在 している事がわか

る｡ しかしスピン聞相関のシングルサイトスピン揺動に対する比は40%で､CeCu｡に比べ4倍程度大

きい｡すなわち､CeRu2Sもではスピン間相関がCeCu6より重要な役割を果たす事を意味する｡また､

シングルサイートスビン揺動の特性エネルギーTxは約2meV-23Kで､CeCu6の約5倍であるoTKとγ値

を比較すると､積TK†は､CeCuいCeRu2Sもではは一致する事から､両者甲フエルミレベルの共鳴ピー

クは､主にシングルサイトスピン揺動によるものと考えられる.全体､ceCu｡とCeRu2Sらでの特徴的

なエネルギースケールが4-5のファクターでスケ-)-Vできるという特徴が見 られる｡

図15は､CeRu2Si2の1.5Kでのサイト間相関k王での位置(o･7,0･7,0)で磁場を【001】方向にかけた
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坊合の散乱強度の磁塘依存性である｡シングルサイ

ト 及びバ ヅクグランドの寄与を波線､鎖線で示 し

ている｡砲坊 をかけるとサイ ト間相関による散乱

(correlations) が抑えられていき､メタ転移が観測

される抑kOe付近で特に顕著な変化を示す【12]｡一方､

シングルサイトの寄与 (locaJied)は破壊に依存性 し

ない｡従って､組曲坊磁化過程 に見 られるメタ転移

的な異常は､中性子で観測されたincommensurate的

なスピン相関が磁場 によって壊 されてしまう事によ

るといえる｡CeCu｡でも､類似 した散乱強度の磁場

依存性が観測されていて､20kOeで特に磁坊依存性

が大きいこ実は､この値は､磁気抵抗､dehas-van

Alphen効果等に異常が見られる磁坊に近い｡しかし､

先に述べたように､CeCu6でのス ピン間相関の寄与

はCeRu2Si2に比べ小 さいので､メタ的ふるまいが顕

著には現れないと思われる｡

このように､CeCu6,ccRu2Si2での興味深い4f電

子のふるまいが中性子散乱 によって観測されている

ものの､その後の中性子実験の報告例 は､決して多

くはない｡ しかし､最近､ 日本でも､中性子実験用

希釈冷凍機が安定 して凍働 し始めてお り､ごく近い

将来に新たな知見が得られる事が期待できる｡
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図 15 散乱強度の磁場依存性【8】
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