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パイロクロア構造を持つカゴメ格子反強磁性体の相転移
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1 はじめに

これまでSl.Cr9pGaL2-9pO19(SCGO)は,カゴメ格子反強磁性体の典型例であると考えられてき

た.しかし,低温帯磁率が磁場冷却 (FC)の場合とゼロ磁場冷却 (ZFC)の場合で異なり,非線形

帯磁率が有限温度で発散的挙動を示すなどのスピングラス的な振る舞いを示す.これは,単純なカ

ゴメ格子反強磁性体の理論的結果と異なる.この理論と実験の相違は何から生 じているのだろう

か?まず,SCGOの結晶構造 (図 1)を見ると,磁性を担うCrは2つのカゴメ格子面で三角格子

面を挟んだ3層構造が基本となっており, 1層のカゴメ格子ではない.この構造は,Pyrochlore

を層状に切り取ったものに相当するため,Pyrochloreslabと呼ばれる.

図 1:SCGOの結晶構造

2 モデル

我々は,SCGOの3層構造に注目し,Pyl･OCloreslal)上の反強磁性古典ハイゼンベルグモデル

を考えた.具体的なハミル トニアンは次のものである.
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ここで,Jlはカゴメ面内の最近接反強磁性相互作用(Jl>0),J2はカゴメ面内の次近接相互作用

で,J'は面間の反強磁性相互作用(J'>0)である.このモデルについて,その磁気秩序をモンテ
カルロシミュレーションを用いて調べた.

ヽヽ
3 ンミユレーション

様々なJl/J2の値について行ったシミュレーションの結果について以下に示す.なお,実験的
には面間の相互作用J'はカゴメ面内の相互作用Jlに比べて弱い はずだが,今回はすべてJl-J'
とした.

3.1 J2-0の場合

まず,カゴメ面の最近接相互作用 Jlのみの場合を考える.(面間はJ'- Jl)この場合,早

純なカゴメ格子の場合と異なるのは,rー 0でスピンが平面構造を取らず,スカラーカイラリ

ティ:xi-S.A･(sPxs.P)が,四面体構造の部分で残ることである･図2にスカラーカイラリ
ティのlocalamplitude

x-去写xf (2)

を,単層のカゴメ格子(a)とpylochloreslab(b)について示した.ここで,Ⅳ△は,カゴメ格子内

の上向き三角の数である.
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図 2:スカラーカイラリティのlocalalTlplitude

このように,四面体構造は系の性質を大きく変える.ただし,相互作用がJlのみの場合には,こ

の近距離秩序として有限に残るスカラーカイラリティは,低温に至るまで長距離秩序を示さない.

3.2 J2/J1--1の場合

次近接相互作用J2を強磁性的に入れた場合を考える.実験的には,次近接相互作用は最近接に

比べて非常に小さいはずであるが,ここでは,極端な例として,最近接と次近接の強さが等しい
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場合の結果を示す.図3に,比熱を普通のカゴメ格子 (a)とPylochloreslab(b)について示した.
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図 3:J2/J1- -1のときの比熱

カゴメ格子の場合にも見られる高温側のピークは,J2-0におけるハイゼンベルグスピンの

q-o状態と 乃ヽ ×＼β 状態の縮退がとけ, 乃ヽ × 乃ヽ 状態が,J2<0のためエネルギー的に選

ばれることによるものである.Pylocllloreslabの場合にのみ見られる低温でのピークは,四面体

の部分で有限に残ったスカラーカイラリティが,以下の温度で急激に減少し,スピンが平面構造

をとることに伴うものである.図4に,Pylochloreslabの場合のスカラーカイラリティのlocal

amplitudeを示した.
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図 4‥J2/J1--1のときのスカラーカイラリティのlocalamplitude

このように次近接相互作用を強磁性的にした場合には,スピンは低温で単層のカゴメ格子と同

様に平面構造を取ることが判った.
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3.3 J2/J1-0･5の場合

今度は,次近接相互作用が反強磁性的な場合を考える.このときも,次近接が強磁性的な場合と

同様,比熱はカゴメ格子では1つ,Pylocllloreslabでは2つのピークを持つ.しかし,Pyloclllore

slabの低温側のピークが生じるメカニズムは次近接が強磁性的な場合と異なる.次近接が反強磁

性的な場合には,局所的に有限に残ったスカラーカイラリティが,各四面体の底面が作る三角超

格子上で1,-1,0という準長距離秩序を持った部分無秩序相に転移するために,低温で比熱にピー

クが見られる.図5に比熱とスカラーカイラ1)ティの副格子オーダー

'Mf'-Tf-,((∑xtA)･2十(∑ xtB)2十(∑xP)(2)Ⅳ△ i i i
を示す.また,臨界指数からこの転移がKT的な転移であることも確認 した.
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図 5:J2/J1-0.5の場合の比熱とスカラーカイラリティの副格子オーダー

(3)

4 まとめと今後

我々は,Pyrocloreslab上の反強磁性古典ハイゼンベルグモデルの磁気秩序について,モンテ

カルロシミュレーションを用いて調べた.

まず,最近接相互作用のみの場合 (J2-0)には,普通のカゴメ格子の場合と異なり,T-0で

も四面体部分にスカラーカイラリティが残りスピンは平面構造を取らない.しかし,このスカラー

カイラリティの長距離秩序は低温まで見られない.

次近接相互作用を強磁性的にした場合には,四面体部分のスカラーカイラリティが低温で急激

に減少し,T- 0でスピンは平面構造を取る.また,次近接相互作用を反強磁性にした場合には,

スカラーカイラリティが部分無秩序的な準長距離秩序を示す状態-とKT的な相転移をする.

このように,Pylochloreslab上の反強磁性体は,単層のカゴメ格子上の反強磁性体と大きく異

なる振る舞いをすることがわかった.しかし,依然としてSCGOの実験でみられたスピングラス

的な振る舞いを説明するには不十分である.今後は,ランダムネスの効果などを考慮 して,実験

的事実の説明を試みたい.
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