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イジング反強磁性体Fe化合物の磁場一温度相図

理化学研究所 香取 浩子 1

Fe2+を含む層状ハロゲン化物磁性体はイジング反強磁性体として古くから知られてい

る｡しかし､最近の研究により､FeBr2およびFeI2において特異な磁場誘起相転移の存在

が明らかとなった｡以下では､磁場中比熱 ･磁化過程などの測定結果から決定されたそれ

ぞれの物質の磁場一温度相図の詳細について報告する｡
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図1‥FeBr2(a)とFeI2(b)の磁気構造｡● :上向きスピン､〇･･下向きスピンを示す｡

FeBr2､FeI2はともにCdI2型 (P3ml)の結晶構造をとる｡磁性イオンFe2+は C面内

で三角格子を形成し､隣り合うFe2+面の間には､2層の非磁性イオン面 (Br一面または

I-面)が存在する.図1にFeBr2及びFeI2の磁気構造を示すoいずれの試料においても､

1軸異方性が強いFe2+スピンの磁化容易軸はC軸である｡FeBr2では､TN-14.2K以下

でC面内ではFe2+スピンが強磁性的､ C面間では反強磁性配列をして反強磁性体となる｡

そのため､ C軸平行に磁場を印加すると3T付近でメタ磁性転移を起こす｡一方､Fe12で

は､TN-9.31K以下で(b)に示すような C面内4-sublattice構造がC軸方向に++--の

順に重なったcommenSurate構造を形成するため､多段のメタ磁性転移を起こす｡

図2(a)に2.4Tの磁場中で得られたFeBr2の磁気比熱の温度依存性を示す[1】｡磁場中

での反強磁性秩序形成を示すピーク (TN(H)-ll.8K)より低温側に､ゼロ磁場では観測

されなかったスパイク状のピークとなだらかな肩が観測された｡その様子は､TN(H)での
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ピークのすそ野を差し引いた挿入図に顕著に現れており､スパイク状のピーク (Tl(H)-8.2

K)はなだらかな山 (T-(H)-7.6K)の少し高温側に位置している｡Tl(H)におけるピー

クは､磁場中比熱の測定によって初めて観測されたものであり､磁場誘起相転移の存在を

示している｡一方､T-(H)における異常は､交流帯磁率の測定【2]やM6ssbauer分光の測

定【3】でも観測されており､スピンのC面内成分のnon-criticalfluctuationによるもので､

熱力学相転移ではないと報告されている｡比熱の測定からもT_(H)における転移は熱力

学相転移ではないことが明かとなった｡
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図2‥FeBr2の磁場中比熱の温度依存性(a)と磁場依存性(b)O

図2(b)に9.OKで得られたFeBr2の磁気比熱の磁場依存性を示す｡2つのピークと2つ

のブロードな山が観測された｡図中に示した転移磁場のうち､Hl(T)におけるスパイク状

のピークは新たな磁場誘起相転移を､HN(T)におけるピークは反強磁性転移を示す｡従っ

て､Hl(T)とHN(T)はそれぞれTl(H)とTN(H)に対応するO一方､H_(T)とH+(T)

はnon-criticalauctuationによる異常である｡
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図3:FeBr2の磁場一温度相図O
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図3に磁場中比熱の測定から決定した磁場一温度相図を示す｡メタ磁性転移 (TM(H))､

反強磁性転移 (TN(H))のほかに新しい磁場誘起相転移 (Tl(H))の相境界線が存在する｡

得られた磁場-温度相図は平均場理論やシミュレーションから予想されていたもの【4]と

定性的に一致しているO

このTl(H)における転移の起源を調べるために､磁場中での中性子散乱の実験を行っ

た【5,6]｡その結果､イジング物質だと考えられていたにもかかわらずゼロ磁場において

もTN(H)以下でスピンのC面内成分が存在すること､及び､新たな磁場誘起相転移はス

ピンのC面内成分の｡軸方向の秩序が反強磁性から強磁性に変化することによって生じる

相転移であることが明らかとなった｡ 1軸異方性が強いFe2+スピンにC面内成分が存在

する原因としてoff-diagonalexchangeの存在が考えられるが､その詳細は現在のところ

明らかになっていない｡

FCI2は複雑な磁気構造が原因で低温で5段のメタ磁性転移を起こすことが報告されてい

る[71｡しかし､我々が磁化過程を精密に測定した結果､図4(a)に示すように､より複雑

な磁化過程を示すことが明らかとなった｡また､図4(b)に示すように磁場中比熱の温度

依存性にも複数の磁場誘起相転移が観測され､それらの転移温度は磁場に大きく依存する

ことが明らかとなった｡
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図4:Fe12の磁化過程(a)と磁場中比熱(b)0

Feb HIIc-aXI's

2 4 6 8 10
T(ド)

以上のような磁化過程及び磁場中比熱の測定結果から得られたFeI2の磁場一温度相図

を図5に示す｡以前に報告されていた相図【7】より･多くの相が観測された｡

FeI2の交換相互作用定数は中性子散乱の実験[7]から求められているが､その値は平均

場理論を用いた三角格子に対する厳密解 [8]と一致していない｡現在､交換相互作用をC

面内はJl,J2,J3まで､ C面間はJ',J〟までを取り入れたFeI2モデルに対してモンテカル

ロシミュレーションを行い､交換相互作用定数の評価および磁場一温度相図の再現を試み

ている｡
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図 5:FeI2の磁場一温度相図｡
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