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Haldane系の磁気励起
(Y1-xNdx)2BaNi05の中性子散乱-

CREST､ 青山学院大学 理工学部 横尾 哲也 I

酸化物で初めて報告されたHaldane系､Y2BaNi05と同型の構造を有するNd2BaNi05は反

強磁性状態を基底状態にとることが知られているにもかかわらず､最近になってN6el点よりも低

温側のみでなく､高温側においても一次元ゾーンセンターにギャップを有することが報告された｡

今回､このギャップの起源を調べるために(Yl_xNdc)2BaNi05の中性子散乱実験を行ない､その

温度依存性､ならびに組成依存性を測定した｡また､磁気散乱も併せて観測し､これらの結果か

らHaldane鎖にstaggered磁場が印加するモデルを考えることによって得られた結果を統一的に

理解することができた｡

1 はじめに

低次元磁性体における研究はHaldaneによるS-1一次元Heisenberg反強磁性に対する予

想【1]以来､再び多くの理論的､実験的な研究が行われてきており､今日においても固体物性研究

の中心的な課題の一つとして精力的に研究が進められている｡現実の系においてもNENPと呼ば

れる有機物質においてHaldane予想が裏付けられ､現在では代表的なHaldane系として知られて

いる｡これまで発見されてきたHaldan物質はこのNENPを始めとした有機物質が主であったが､

最近になって無機酸化物で初めて､Y2BaNi05がHaldane系であるということが明らかとなった

【2】｡この様な酸化物における物質の合成は酸化物高温超伝導体に代表されるように､多くのノウ

ハウの蓄積があると同時に､一般的にも有機物質に比べて大型の単結晶を得やすいということや､

元素置換が容易であるということ等の特徴を有している｡実際にR2BaNiO5(氏-rareearth)にお

いても様々な置換が可能である｡この系においてはまず､Niサイ ト自身を置換することにより一

次元鎖に対する端の効果などを調べることができるし､Yサイ トを他のランタノイドで置換する

ことによって相互作用を変化させることも可能である｡また､Ca等のアルカリ土類を置換するこ

とによってNi一次元鎖にホールを導入することもでき､様々な摂動が加わったHaldane鎖の知見

を得ることができる｡しかしながら､Y以外のランタノイドの系R2BaNi05ではRイオンの磁気

モーメントによって低温で反強磁性秩序が基底状態となることが知られており､Nd2BaNi05の場

合にはその磁気構造も提唱されている【3]｡このようにランタノイドが非磁性イオンとなるかそう

でないかでR2BaNi05の本質は異なると考えられてきたoところが最近になってR-Pr､Ndで一

次元反強磁性ゾーンセンターに明らかにギャップを観測したということが報告され【4】､しかもそ

の温度領域は磁気秩序相のみではなく､71Nよりも高温側においても観測されており､異方性ギャッ

プ等ではないということがわかる｡

今回我々は(YトTNdx)2BaNi05のYとNdの固溶系を作成し､R-Yの場合に観測された"
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｢量子効果が顕著な役割を果たす磁性現象の新展開｣

Haldanegap''からどの様にR-Ndで観測された"ギャップ''に接続してゆくのかを明らかにし､

このギャップの起源を探ることを目的とした｡また､Nd2BaNi05の単結晶試料を用いることによっ

てそのギャップ励起に対応したスピン揺動の成分の分離を試みた｡

2 実 額

R2BaNi05でR-Y､Ndにおいては全域固溶することが知られており【5】､本研究における

試料は(Yト=Ndc)2BaNiO5X-0.25､0.50､0.75について一般的な固相反応法で得られる多結晶

試料を用い､∬-1.0に対しては浮遊帯域溶融法によって得られた単結晶試料で行った｡中性子回

折実験は各施設において適宜条件を選択して行われたが､一般的な条件として原子炉からの中性

子を利用した三軸型の分光器を使用した｡中性子のエネルギーは高次反射の混入をさけるために

14.7meV､30.5meVを主として用い､collimationは適当なエネルギー分解能となるように各実

験毎に20'～120'を選択した｡非弾性散乱実験によって得られたスペクトルに対するフィッティン

グには動的構造因子のモデルとして､

S(q-,u)- Sour
1+q～2E2+(W-uq)2/r2 (1)

のdouble-Lorentzian タイプを用いた｡q-は散乱ベクトルqの一次元鎖方向-の射影成分､Sは実
空間におけるスピン相関長､Fは分散幅､Soは比例係数である｡また､分散関係は､

(2)

とし､△はエネルギーギャップである｡これらを分光器の分解能関数とconvoluteL､スペクトル

をフィッティングすることで各パラメータを決定した｡単結晶で測定したゾーンは主に(H,0,L)

で､偏極中性子散乱についてはlongitudinalmodeを選別するために(H,K,0)のゾ｢ンとした｡

3 実験結果と考察

図1は中性子回折の磁気Bragg散乱強度から決められた各組成におけるN6el温度TNを示

したものである｡組成変化に対して直線的に変化し､微量なNd含有量でも磁気秩序を示すこと

が予想されるが､実際にはもちろん､あるしきい値があると考えるのが自然である｡ここで観測

された磁気散乱強度はSachanら【3]のNd2BaNi05で観測されたものと一致し､基本的にNd3+､

Ni2十の両磁気モーメントが結晶のC軸方向に向いている構造で説明することができる｡これから､

ここではこの磁気モーメントの方向をLongitudinal(L)▲､それに垂直な方向をnansverse(T)と呼

ぶ｡これらの試料に対して､中性子非弾性散乱を行った結果が図2である｡いずれの組成におい

てもN6el温度の上下でギャップが観測され､上図(a)には､得られたギャップエネルギーの各組

成における温度変化を示した｡x-0のデータはRef.[6]によるものである｡非常に特徴的なこと

はTN(図中矢印)よりも高温側の領域では組成に依らずほぼ同じ温度変化を示し､定量的にも

Y2BaNi05のものと一致する｡一方､TNよりも低温になるとギャップェネルギーは急激に増加し
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始める｡これらのギャップの振る舞いは､低温で磁気秩序を示すHaldane系CeNiC13でみられる

ギャップの温度依存性とは異なり[7]､TNにおけるsofteningを示さない｡また､高温側から連続

的に変化し､磁気秩序領域-と接続していることも特徴的である｡図2(b)は散乱強度の温度変化

を示したものである｡ここでもTNを境にして高温側と.低温側でその振る舞いが変化し､L高温側で

はギャップェネルギーの場合と同様に組成に依らず､ある統一的な変化を示している｡低温になる

と強度は急激に減少し､ごく低温ではある値に収束しているようにみえる｡
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図1:(Yl_xNdT)2BaNi05のN6el点TNの組成
変化｡
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図 2:(a):各組成におけるギャップの温度変化｡

(b):ピークの積分強度の温度依存性｡

これらの結果を踏まえると､第-に､TNよりも高温ではNi一次元鎖はNd3十との磁気的な

相関はもたず､Niイオンは大きな相互作用J窒285Kl8]程度によってHaldane鎖として振る舞う.

従って､観測されたギャップはY2BaNi05で観測されたHaldanegapと等価なものであると考え

ることができる｡これは振る舞いがY2BaNi05の温度変化とよく一致することからもあきらかで

ある｡第二に､TNの低温側では磁気秩序が発達してゆくが､ここで観測されたギャップは高温側

でのHaldanegapが連続的に変化しているように振る舞い､異方性ギャップのようなものではな

い｡特に､その温度変化を見ると磁気秩序に伴ってエネルギーも増加しており､あたかもNdの磁

気モーメントがHaldane鎖にある相互作用を与えるようである｡前述したように､低温の磁気秩

序相においてはNiサイトにも磁気モーメントが誘起されるわけであるが､Haldane状態としての

性質はただちには失わず､エネルギーギャップが依然として存在する｡我々はこのような状態のモ

デルとして､HaldaneChaininStaggeredField(HCSF)というものを考え､つまり､秩序相にな
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るとNd3+イオンの副格子がHaldane鎖にstaggered鮎ldを与えているようなモデルである｡最

近､Maslovらによってこの様なstaggered磁場がかかったHaldanegapの振る舞いが理論的に予

測され､Haldane鎖に誘起される磁気モーメントにたいして平行なモード (L-mode)とそれに垂

直な二つのモード (T-mode)はそれぞれ､staggered鮎ldを受けていないHaldanegapを△O､〟

をspinwavevelosity､ioをstaggered磁場に対応したパラメータとして､

△吊- △3+12瑚 岩
△21- △岩+4V14･岩

となり､L-modeのほうが三倍速く増加してゆくというものである【9】｡今回､実験的に得られた

結果からHaldalle励起に対応した三つのモー ドを分離することは不可能であるが､ギャップェネ

ルギーの増加する傾向は一致している｡この立場で眺めると､ギャップェネルギー､あるいはNi

磁気モーメントの大きさは温度というよりはむしろ､Nd3+の磁気モーメントによってスケールさ

れるべきである｡Nd3十の磁気モーメントに対してNi2十の磁気モーメントをプロットしたものが

図3であり､組成に依らずarctan(図中実線)でよくスケールされることがわかる｡したがって､

この曲線はまさにHaldane鎖のstaggered磁場を表したものである｡

これまで､このモードはHaldaneモードに対応したものとしてきたが､実際にこのモードの

三つの成分を直接観測することは非常に重要である｡高温領域におけるギャップがHaldaneモー

ドに対応したものであること､低温領域においてどのようにギャップモードが移行してゆくか､あ

るいはこのギャップがHaldanegapであるのか等の情報を得るために､我々は偏極中性子を用い

た測定を行うことによってモー ドの分離､特にL-modeの観測を試みた.図4に得られた非弾性

散乱スペクトルを示す｡黒丸はSpinFlip(SF)過程の散乱強度､白丸はNonSpinFlip(NSF)過

程による散乱強度である｡この条件下では､SFで観測される強度はT-modeに､NSFの散乱は

Lmodeによるものであり､偏極中性子散乱ではこれらのモードを明確に区別して観測することが

できる｡この結果､我々は明らかにL-modeによる散乱強度を観測することができた｡TTNよりも

高いr=55KではT-mode､Lmodeはほとんど縮退しており､温度の減少に伴ってどちらのモー

ドも高エネルギー側にシフトしてゆく｡これらの結果を図5にまとめた｡L-modeのエネルギーシ

フトはMaslovらによって計算された振る舞い (図中の点線)とは異なり､むしろT-modeよりも

緩やかな増加である｡強度の温度変化を見ると､TN以上では非偏極中性子散乱の結果と等しい振

る舞いであるが低温領域では非常に特徴的で､T一modeの強度は殆ど温度変化を示さないのに対し

てL-modeは温度の減少に伴って急激に減少を示す｡非偏極中性子散乱の結果を併せて三角印で

示したが､この結果はT一modeとL一modeの分裂が大きくないことから､それら二種類の平均値

に相当する量を観測していたということがわかる｡このようにL-modeの強度はTN以下では急激

な減衰をみせるが､現段階ではこのweightがBragg点にシフトしてゆくと考えている｡

我々は(Yl_xNdx)2BaNi05の中性子散乱実験を行い磁気構造を始めとして､スピンギャップ

の組成､ならびに温度変化を系統的に調べ､併せてL一modeの観測を行った｡今回の実験で得られ

たL一modeの温度変化がMaslovらの計算と一致していないことはこれからの問題とするが､今ま

でのところHCSFというモデルで統一的な理解を得ることに成功した｡今後､この系がStaggered
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図 3:Nd3十の磁気モーメントにたいするNi2十の磁気モーメント｡
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図4:偏極中性子を用いたconstant-Qスキャン｡ 図 5:(a)T一mode､L-modeギャップェ ネ ル ギ ー

と(b.)散乱強度の温度依存性｡
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｢量子効果が顕著な役割を果たす磁性現象の新展開｣

磁場中のHaldane鎖を調べることのできる唯一の系として､理論的な理解とともに別のランタノイ

ド等幅広い研究を進めて行きたい｡特に､氏-Er等は異なる磁気構造が提唱されており興味深い｡
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