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C、Euと4ス ピ ン相 互 作 用

理学部 榊 原 俊 郎,伊 達 宗 行(:豊 中4155)

G6Euは 最 近各 方 面で注 目され て い る グ ラ フ ァイ ト層 間化 合 物 の 中 で も,裸 の磁 性 イオ ンを イ ン ター

カ レー トす る こ とに初 めて 成 功 し た非 常 に ユ ニ ークな 物 質 で あ る。最 近,我 々はG6Eu 一の強磁 場 化 測定

を行 な い,そ の磁 化 過程 を調 べ た ところ,意 外 に も4体 の ス ピン相互 作 用(4一 ス ピ ン相互 作用)が こ

の 系に 存 在す るこ とが 明 らか に な っ た。

普 通,磁 庄体 の磁 気秩 序 を担 うス ピン相 互 作 用 は主 と して,2コ の ス ピン81,82の ス カラ ー積

一2/81・82
, (ノ は定数) (1)

で表 わ され る。 この式 は本 来,局 在 ス ピン間 相互 作用 の 第1近 似で あ り,少 な くと も原 理 的 には 高 次 の

補 正項 と して(81'32)2,(3i。82)(52'83),(81'82)(83。84)等 そ れ ぞれ ・ス ピンに つ

い て4次 の2体,3体,4体 の相 互 作用 が 存在 し うる1)が,現 実 には これ ら高 次 の項 は小 さ く,今 ま で

に 一 部のMn化 合 物 で(81・82)2項 の存 在 が指 摘2)さ れて い る以 外 は,無 視 され て来 た。 とこ ろが最

近,固 体3He3)やNis24)等 量子 的 ゆ らぎの大 きな 系 の磁 性にお いて,4体 の ス ピン相 互 作 用(4一

ス ピン相 互 作 用)が 中心 的 役 割 を果 して い る こ とが 報 告 され,に わか に注 目 されて い る。 ここ に紹 介 す

るC6Euで も,ご くわず か だ が4ス ピン相 互 作 用が 存 在 し,そ れ が磁 化 過 程 に 見事 にあ らわ れて い るの

で あるo

C6Euの 結 晶 は 図1(司 に示 す様 に グ ラ フ ァイ トの各 層 間 に イ ン ター カ レー トしたEuが,e面 内 に 三

角 格 子 を形 成 し,Euだ け に注 目す る と図1㈲ の様 なhGP構 造 で あ る・Euは グ ラ ファイ トπ一バ ン

ドへ2個 電 子 を供 出 して2価(Eu2+)と な って鉛 り,こ の 物 質 は 面 内 の電 気 伝導 度 がG軸 方 向 よ り2

桁大 きい,2次 元的 な伝 導 を示 す 金 属 と

考 え られ る。 因 にC6EUは グ ラ フ ァイ

トか らは 想 像 もつ か な い程,き れ い な金

色 を帯 び た結 晶で あ る。

定常磁場40kOeま での測定から51

この物 質 は40KにTNを 持 つeasy

plane型 反 強磁 性体 で あ るこ とが わ か

った が,磁 化 過 程 の全 貌 を 見 る為,阪 大

強磁 場 を用 い て磁 化 測 定 を行な った 。そ

の 結果 得 られ たの が 図2に 点 線に 示す 磁

磁化 曲線 で,4.2K:でC面 内 に磁 場 をか

け た場 合 で あ る8)約220kOeで 磁 化
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図1.06Euの 結 晶 構造
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は飽 和 してお り,飽 和磁 化値 は ス ピ.

ン%を 持つEu-2+か ら予 想 され る

7μB/Euに ほぼ 等 し い 。 と ころ が

図で磁 場HCIとHc
1の 間 に飽 和磁

化 の 約 渥 の大 き さの フ ラ ッ トな 部

分(プ ラ トー と呼 ぶ こ とに す る)が

あ るのが特 徴 で あ る。

さて,こ の系 は 先 に も述 べ た様 に

2次 元的 金 属 であ り,こ の場 合 も局

在 したEUス ピン間 には 伝導 電 子 を

媒 介 として(1)の型 の相 互 作 用(特 に

RKKY相 互 作用 と言 う)が 働 く。
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図2.σ6EUの 磁 化 過 程
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そ こで 問題 は,こ の相 互 作用 だけ で磁 化 過 程 が説 明 で きるか とい う点 に あ るo結 論 か らい うと,(1>の タ

イ ブの 相 互 作用 だ げで は磁 化 過程 に見 られ た プ ラ トー を再 現 す るこ とは で きな い 。理 由 は以下 の通 りで,

一まずG面 内 最 近接 ス ピン間の 相互 作用(図(b)の ノ
o反 強磁 性 的)だ け を考 え た時 の基 底 状 態 は図3㈲ の

三角 配列(△)で,そ の磁 化過 程 は磁 場 に比 例 して直 線 的 に増 加 して行 く・ これ に対 し%磁 化 を持つ

プ ラ トー は,e。C:L2・2H207)で 右名 な フェ リ構 造(F工,図3㈹)と 考 え られ,ゼ ロ磁場 で は△ に較

べ少 しエ ネル ギー の高 い状 態 で あ る。 と こ ろが,① の 相互 作用 だけ では磁 場 を かけ て い つて も,フ ェ リ

構 造 の エネ ル ーUFエ が,三 角 配列 の エ ネル ギーU△ よ りも低 くは な らない ので あ る・ さ らに(RKK:Y
ク

相 互 作 用は 一般 にIQngrangeで あ るか ら)遠 くの ス ピン との相 互 作用 ノ1… ・・,ノ,… … を と

り入 れて も,こ の事 情 は変 わ らな い こ とが示 され る。 これ らは 全 て,△ とF工 の 自由 エネ ル ギ ーが 同 じ

3-sublattiGemod-e■(図3のMl～M3)で 表 わ され るこ とか ら来 てkり,sub■attiGe

間の2次 の 反 強磁 性相 互 作用 を考 え る限 り,Ml～M3が 互 い に平 行 なF1状 態 よ りは互 い に角 度 を持

っ た△状 態 の方 が磁 場 中 で も安 定 とな る為 に プ ラ トーは現 われ な いの で あ る。 もっ と も,も し0面 内 の

磁 気 異方 駐が存 在 す れば%ス テ ップ

」)(a)IMiIM21M3(b)IMiM21M3

[

の磁 化 が あ らわれ る こ とは あ り うるが,

しか し今 の場 合Eu2+はS状 態に ある

聖駕丸 い"イ オ ンで あ る為
,異 方 性で説

明す るこ と も困難 で あ る。

ここま で の考 察 か ら,こ の系 で は(1)

の タ イプの相 互 作用 以外 に,△ に対 し

てF工 の エネ ル ギ ーを下 げ る何 らか の

相互 作用 が存 在 し,そ の 結果,U△ と

UFエ の交 差 が磁 場 中 で実現 して い る と

考 え る こ とがで きる 。そ の有 力 な可 能

性 として4次 の2体,お よび4体 の 相
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図3.三 角配 列㈱ とフ エ リ状 態(◎の ス ピン構 造
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互作用

2
一 β(81・82) …(2}

K[(8…8・)(8,・8・)+(8…8・)(8・ ・8、)一(81・83)(8・ ・8、)]…(3)

を検討 して見 よ う。 β として は最 近接 ス ピン間,Kに つい て は 図3に 示 す4種 類 の最 近 接 路 をと り,自

由 エ ネル ギ ーへ の寄与 を調 べ てみ る と,β 〉.0,K>0の と きた しか に△ に 対 しF工 を安 定化 させ る様

に働 く。 しか も・ 与!1/11;0・004,1シ1/ol=0・009(ノo/盈B=0・5K)と い う小 さな 値 で実

験結 果 を うま く説.明可能 で あ る こ とが わ か った。 図2の 実 線 は これ らの値 を用 いて得 られ た理 論 カ ーブ

で,実 験 の塒 徴 を良 く:再現 してい る 。 ここ で4次 の項B,Kが 共 に 非常 に 小 さ い こ とは,こ の物 質 がR

KK:Y系 で あ る こ とか らも当然 で あ るが,ス ピ ンが%と 大 きい た め に4次 の項 の エネ ル ギー と して の

寄与 は10%近 くに も達 して い る点 が重 要 で,そ の結 果磁 化 プ ロセス を変 え うるの で あ る。 さ らに,実

験 で は へ よ りか な り低 い30K前 後 で ブ ラ トーが 消え て しま う6)が,こ れ は<S>4の 項 が温 度 と と も

に急 激 に 減少 す るた めに4次 の 相互 作用 は 恥 付 近 で は効 いて こな い か らと考 え られ る。

以 上 の よ うに,小 さな4次 の相互 作用 を と り入 れ る事 に よ りこの物 質 の磁 化 過程 が きわ め て 自然 に理

解 で きたが,こ の理 由 を も う1つ 上 げ る とす れば,こ の素 が基 本 的 に 三角格 子反 強磁 性体 で あ り,三 角

格子 特 有 の フ ラス トレー シ ョ ンの 為 に,ム ス ピン状 態 が2次 の相 互 作用 エ ネ ルギ ー をそ れ ほ ど得 してい

な い とい う事 だ ろ う。そ の結 果,弱 い 高 次 の相 互 作 用 の効 果 が 大 き く現 わ れ た と言 う事 が 出来 よ う。

参 考 文 献

1)C.Eevring:ル 毎gπ θfゴs彿 皿B.(AGademSGPreSS,1966)2.

2)E.A.HarrisandJ.Owen=P]ユys.:Rev。Lett.11(1963)9.

3)M.Roger,」.M.De:LrleuadJ'.H.He七herington:Phys.Rev.Let・b.

45(1980)137.

4)A.Yoshi㎜oriand.S.工na'gaki:」.Phys.Soc.Jpn.50(1981)769.

K.Yosid勘andS。 工nagak1:」.Phys.SoG.」:pn.50(1981)3268.

5)H.Suema七su,K.Ohma七suahdR.Yoshiza,ki:SO=LidStateGommun.

58(1981)1103.

6)H。Suema七su,K.Ohmatsu,K。Su-giy翫ma,T.Sakakit)araand

M.Date:SoユidStateGommun.40(1981)241.

7)H.Koba,y昂shiandT.Haseda:」.Phys.SoG.」:pn.19(1964)765.

一15一


