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かごめ格子反強磁性体の磁気秩序化とスピンダイナミックス
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規則的周期格子でありながら相互作用の競合によって生じるフラストレーションは､格子

が乱雑であることからくるスピングラス ･競合ランダム磁性体のフラストレーションと区別し

て､幾何学的フラストレーションと呼ばれている｡幾何学的フラストレーション系の1つであ

るハイゼンベルグ型かごめ格子反強掛生体においては､古典的劫畠状態は基本三角形上の3つ

のスピンが互いに 120 0 をなすスピン酉汐Uをとるが､隣り合う三角形上のスピンは互いにねじ

れの自由度を有し､連続無限の縮退が存在し､絶対零度においても長距離秘事化しない [1][2]

【3コ｡しかし､次近接相互作用や異方性､あるいは熱揺らぎや量子揺らぎにより縮退が解け､

磁気秩序化が起こるともいわれている｡また､量子スピン系では共鳴原子価結合 (RVB)吹

態やスピンシングレット､スピン液体状態等の新奇なスピン秩序状態の出現も予想されている｡

しかし､現実にはモデル物質が少なく､実験データはまだ少ないのが現状である｡我々はモデ

ル物質としてジヤロサイトを取り上げ､かごめ格子反強磁性体における磁気秩序化過程､磁気

秩序横臥 スピン揺動について､磁化､核磁気共鳴,中性子回折により研究を行っている.

ジヤロサイト系化合物AM,(OH)6(SO.)2 lM-Fe,Cr､A- K,Rb,Na,NH4]はS=5/2
の Fe3＼ または∫=3/2の Cr3+がC面上でかごめ格子 (図1)を形成し､面間相互作用は弱

く､二次元性はかなりよいと思われる｡Fe系ジヤロサイトは約65Kで磁気相転移をする｡常

磁性相における磁化率はハイゼンベルグ型かごめ格子反強磁性体のキュムラント法高温展開

【1コの計算値と良く一致し､交換相互作用J=23K､ワイス温度∂ニー530Kと求まった[4]｡

転移温度は65Kと高いように見えるが､これはJが大きいためであり､TN/ 10I-0.12で､

フラストレーションにより転移点降下が起こっていることがわかる.一方､ crジヤロサイト

系は転移温度は約4Kであり､∫-5K､∂ニー50K

で､Feジヤロサイトより各々1桁ほど小さく､㍍ /

I♂I-0.08である｡

中性子回折 [5]および NMRスペクトル [4〕の実

験から､Fe､Cr両ジヤロサイト系とも秩序相にお

けるスピン構造はカイラリティ〝-+1のq-0型

120 0 スピン構造をしていることが明らかになった｡

ただし､Feジヤロサイトにおいては面間最近接相

互作用は強磁性的で､図 2に示すようなスピン配

列をなし､ C 軸方向の磁気同期は結晶同期の2倍に

なっている.一方､crジヤロサイトでは面間最近

-790-

図1.かごめ格子



｢新奇な秩序を持つ系での相転移｣

接相互作用は反強磁性的で､C軸方向の磁気同期は結晶同期と一致している｡

ハイゼンベルグ相互作用のみであれば､かごめ格子反強磁性附ま絶対零度に至るまで磁気秩

序化しないはずであるが､ジヤロサイトにおいては磁気イオンを囲む酸素が作る八面体が傾き､

さらにひずんでいることから生じる小さな単イオン型異方性の寄与により､この系は二次元イ

ジング型磁性体と同等になり､二次元かごめ格子面内で磁気租封ヒが起こると考えられる｡一

旦､二次元面内で磁気秩序が形成され出すと､面間の無限小の相互作用によって三次元秩序が

引き起こされる｡

二次元秩序から三次元執事が誘導される過程を考えると､格子内に欠陥や不純物等が存在す

ると秩序化がドメイン化し､三次元秩序が起こりにくい可青封生が考えられる.実際､Feジヤ

ロサイトにおいて相転移が逐次的に起こり､5K程低温で再度相転移を起こす試料が存在する

【6]｡この様な試料では二次元秩序化と三次元秘事化が異なる温度で起こっていると考えられ

る｡この様な逐次相転移は二次元磁性体旭IPCOO)2･2H20 [7]やCoC12-GIC l8]でも観測

されている｡

KFe3(OH)6(so一)2のlH核スピン格子緩和率1/Tlは図3に示すように､300Kから温度低

図2･KFe3(OH)6(So一)2の秩序構造

下につれてわずかに増大し､転移温度65Kでピー

クを示した後､秩序相では4Kまでの1桁の温度低

下に伴って緩和率は大きく5桁も減少する【4]｡こ

の秩序相における緩和率は反強磁性体スピン波の2

マグノン散乱過程によって説明することができる

【9】･[10]｡図3のように実験値と計算曲線の一致は
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良く､エネルギーギャップは T｡-25K と求められた｡また､ハイゼンベルグ型相互作用に単

イオン型異方性を入れたハミルトニアンから求めたスピン波分散関係のエネルギーギヤツス

およ僻 目において上述のようなスピン構造を取る条件から､相転移の原因となる異方性の

大きさは o<D/J<0.020､0.0012<E/J'0.020 と求まった [4〕.なお､かごめ格子反
強磁性体に特有の零エネルギーのフラットモード[1コは核スピン緩和に寄与せず､観測するこ

とは出来なかった｡

ジヤロサイト化合物でもヒドロニウムイオンH30+を含む H｡OFe｡(OH)6(so一)2は約 15K

でスピングラス的転移をすることが報告されている[1日｡ また､かごめ格子反強敵性体の1

つであるSrCr8_xG4.xOl,においても3K以下でスピングラス的転移が報告されている[12]｡

しかし､これらの物質においては欠陥や不純物置換が起こり易く､完全なかごめ格子反強敵性

体にはなっていない.一方､我々が研究したK､Na､Rb､NH｡等のジヤロサイトは完全なか

ごめ格子に近い｡幾何学的フラストレーション系におけるスピングラス的振舞いは､完全なフ

ラストレーション系に固有の性質ではなく､不規則性､乱雑性に起因するものと考えられる.

これらの研究は京大人環の西山昌秀､森本多磨喜､日本原子力研究所関西研究所の稲見俊

哉､京大総合人間学部の故岡与志男との共同研究である｡
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