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鼓索単分子層における2次元縫性

東大理 村上洋一､寿兼松宏に

珪素分子は､スピンS=1をもち､凝籍相にお いて砿性休 とな る唯一のガスである｡放棄

分子をグラファイ ト上に物理吸着させることによって､理想的な 2次元縫性拝を作ることがで

きる｡従来の推2次元辞任休では､いかにその 2次元性がよくても､低畠で面内の相粥が広が

ると必ず3次元秩序状愚を作ってしまう.この意味で現在の系は具の 2次元秩序を研究するの

に最適の系である.酸素分子榊にはハイゼ ンベルグ的反強鑑性相互作用が轟 くことが期待 され

るので､この系は､2次元ハイせ ンベルグ反強磁性体 とみなすことがで きる.

この系は約 10年ほど前か ら､中性子回折 日 ､Ⅹ隷回折2'､帯各 軍 日 ､比漁JJ､LEEDSJ等

の実験的研究が蓄積 されてきた.塩気相転移に伽 しては､NieLsen,McTagueが中性子向折より_

T.=11.9Ztでスピンが面内にねた 1軸性の反強磁性休 に相転移することを報告 した.日この転

移は､也歪を伴っていることが､Ⅹ韓､中性子回折により枕湘 され､比魚 もど-クを示す.し

か し､青砥辛､LEEDではその海度で何の異常 も観耕 されていなかった.今回､我々はSW工D屯

束計を用い､各韻耳肇において精密に静帯磁事をiPl定 した｡特に転移温度近傍での青砥車の港

度変化を詳 しく滑走 した.

基盤には､グラファイ トを杓 100層おきに剥鍵 したグラフオイール (表面積は約24Jn2/g)香

用いた.グラフオイールは800oCで約 1週間ベーキング された後､表面棟が窒素ガ スを吸着 させ

て謝 られる｡,その後十分に真空を引 き冷却す る.酸素分子はT=53E(ぬれ転移温度 )で孜量ず

つ導入され､ゆっ くり冷却 される.特に､融解転移点近傍では､最低 15分はアニールを行 う.

早 く冷却すると､青砥軍は真の値よりも大 きめに出て､畦気軽移点での異常は消える.以下に

示す帝縫享は､基盤のグラフ才イールの帯磁辛を差 し引いたものであら.

図 1(a)に､我々の帯故事淵定よ り求め られた速度-被軍軍の相図を示す.黒丸はC面内方

向､白丸は C軸方向の帯軽挙所定か ら得 られたものである. 1回 (bIに各相の結晶績遍を示す.

低密度相6では較素の分子軸はグラファイ ト面 と平行であり､ほぼ面心長方格子を作っている｡

高密度相 Eでは､分子軸はグラファイ ト面と垂直であ り､ほぼ3角格子を作っている.高密度

栢Eは3角捨子が l方向に延びた捕道を持ち､屯気秩序相 と考えていら.また､高音覆車頚城

で現れる､a､β軌 ま･バルク酸素の相であ り､a相は反強磁性相である. ･̂)レクはほ庶2分

子層 よりも高被覆辛で現れる｡
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図 2は､C面内方向に打=5QOOeかけて甜重 しT=静青砥辛の温度依存性である｡昔粛軍は､

純粋な 6相か らE相 までの範産を示 している｡ (図 1(a)の斜線缶分 )C=1.40はほぼ完全な6

相で､T=33Kでの青砥幸の とびは､その融解転移を示 している｡C=1.61,1.71は､6相 と亡相

の共存領域で､T:41Ⅸが E相の融解転移点である｡一方､ C=1.82,1.92では､E相の故解がT=

41K,39Kで 2段階 に程{ っている点である.X線回折か らのモデルによ ると､T=41.5E,39.0

Kでの青砥華の とびは､それぞれ第 1層目及び第 2層日古層の融解転移を示 している｡この解

釈は後で示すように､帯塩辛の融解点での変化量の被覆宰依存性か らも支持 される｡図 2(bHま

図 2(a)の 1部分を広げたもので､殺気相転移点TN=12K近傍を詳 しく示 しT･いる｡C=1.40か ら

この異常 は現れ始め､C=1･71で完成する.それ以上の被覆軍ではTNでの変化量は殆ど変わって

い率い･ また､ C面内の青砥宰 xは 与 (xu H ⊥ )を予耕 していf=が ､その転移点以下での

温度変化は非革に小 さく､ x⊥ の畠度変化の ように見 える｡

図 3は､面内方向の葡 故事滞定か ら得られた､名相の融解転移点及び故気転移点での帯縫

率の変化量Axの被布宰依存性を示 している｡低被#華の方か ら､6相融解TのA xが落ちてく

ると､与相第一属 目融解の A xが増加 し､C=1･80付近では暮羊十重に_な る.銘気相転港 でのAx

は ､それ と全 く同期 している｡C=1･70付近か らE相第 2眉目のAxが増加 してくる ｡ Ⅹ･綿回折
の捕道か ら計芽すると､C=l･7モモ相第-層が完成す ることか ら､上記のAxの被72宰変化Iri､

ほぼ理屈 にあっている｡また､この結果は､砿気相転移は 亡相第一層においてのみ起 こってい

ることを示 している｡亡相の第二眉 目も第-眉目とほぼ同 じ格子定数を持 っていることを考え
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図 3 各転移点 にお ける帯成季の変化量Ax 図 4 各軸定位塙 における C 面内静帯良筆

の禎諸事 依存性 の 追度依存仕

ると､これは非常 に奇妙な ことである｡図 4は､ C:2.3におい て故 気相転移近傍での帯砲車の

測定畦塙依存性 を示 している｡H=50-5000eでは､xの温度依存 性 は殆 ど変化を受 けないこ とが

分か る｡

図 5は ､ C軸方向 にH=5000eをかけたときの紳帯銘掌の温度 依存性 を各被謀宰 ごとに示 し

ている｡洩度領域は由気転移点近傍に限 ってある｡その被荏掌 に よる変化は C 面 内方向の帯磁

率 とほぼ同 じであ･る｡図 6は､C=1･70での C 面内方向 (● 印 )と C軸方向 (○ 印 )の帯磁軍の

速度変化を重ね て示 して-いる｡これか ら､帯紐華は磁気転移点以 下で も殆ど異方性がな いこと

が分か る｡ もし･H=5000eですでにスピンプ ロップ磁場を越 えてい ると考 えるとー面 内鵜方性
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図 5 C軸方向の 辞有能華 の畠度依存性 図 6 C=1･70にお ける C面内及び C 軸方向の辞帯 磁軍

は払=0.10e程度 とい う非常 に小 さい値になる｡或 はtこの異方性の欠如 はJ 2次 元ハ イゼ ンベ

ルグ系の本質であ るか もしれない｡

以上 まとめ る と､次の ことが本研究で明 らかにな った｡

l･ 2次元砿気相 転移点での青砥掌の異常 を初めて枚耕 した.

2･ 磁気相転移は第 1属 目 においてのみ起 こ り､第 2眉 目は関与 していな い.

3･ 帯故 事は磁気相転移点以 下でも殆ど異方性 を持 っていな い.
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