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mK温 度域の中性子散乱

理学部 河原崎 修 三(豊 中4152象

〆 「ノ

3ヨe -4He稀 釈 冷却 法 を用 い た極 低温 発 生装 置 とい えば
、誰 しも頑 丈 な支柱 にダ ンパ ー とい った、

もの もの しい防 振 設 備 を思 い浮 か べ る に違 いな い。 ク ライオ ス タ ヅ トを テ ーブ ル の上 に乗 せ て回 転 させ

るな ど とい う事 は、 一見 非常 識 な試 み に思 え る だ ろ う。 しか し、一 方 、熱 の発 生 は、 振 動 数 の増加 と共

、に増 加す る。 だか ら クライオ ス タ ッ トを静 か に回 転 させ るこ とは、 も し内 部構 造 さえ しっか り作 って お

けば 大 して問題 には な るま い 一 質 者 は単純 に こ う考 えて、'いつかmK温 度域 で の中性 子散 乱 実験 を や

って み た い、 とそ の機会 の到来 を待 って いた。 幸 い1981年 に始 ま っ た 日米 科学 協 力 事業 で この課題

を採 用 して 頂 い た。 そ こで早 速 、米 国SHE社 に協 力 を依 頼 した と ころ、 難 か しす ぎ るか らと、 あ っさ

り断 わ られ て しま った。 しか し幸 い英 国Oxford社 で、 す で に中性 子 実験 用 の ク ライオ ス タ ヅ トの開発

が 進 んで お り、100μw型 の一 号 機が 完成 して い た。話 を 聞 いて み る と、や は り内 部構 造 をrigidに

す る ことで振 動 の問 題 は克 服 で きた との こ と。 そ こで これ を200μW型 にpowerupし 、3600の

アル ミ窓 を もった5Tesla非 対称 超伝 導 磁石 を加 えた システ ムを 発注 し、1982年 か ら使 用を 始 めて

いる。 テ ス トで は、 スペ ク トロメー タの上 で 、 ク ラ イオ ス タ ッ トに手 を触 れ ると、 かす か に振 動 が感 じ

られ るよ うな悪 条件 の も とで も、8mKの 低温 を得 る こ とが で き た。又 、 ク ライオ ス タ ヅ トを 回転 して

も殆 ん ど温 度 の上 昇 は認 め られ なか った。 この装置 は 米 国 、オ ー ク リッジ国立 研究 所 に設置 されて い る

が、 日本 の財産 であ り、利 用 は公 開 され てい る。

筆者 らは 、現 在 こ の装置 を 用 いて 、E血ancedNuclearMagnetismの 研 究 を 行 な って い る。 これ は

基 底一 重項 状 態 を もっ 電子 の系 と、 超微 細相 互 作用 によ って 結合 して い る核 ス ピ ンの系 が 作 り出す"複

合 磁性"で そ の詳 しい解説 は他 にあ るので省 くが 、1)電 子 間 の交換 相 互作 用 の強 さに よ って、 相 転移

の主役 が 、電 子系 にな っ た り、 核 ス ピン系 にな った りす る。 あるい は、 どち らが主 役か わか らな くて互

いに協 力 し合 って転 移 が起 る場 合 もあ る。 原 子核 ス ピンが 秩序 化 して しまっ たあ とで は、通 常 のNMR

の手段 も難 か しくな るので 、 こ のよ うな核 ス ピン秩 序 の研 究 の ため には 、 中性 子散乱 の方法 が 殆 ん ど唯

一 で しか も非 常 に強 力 な手段 ζな る
。 そ の理 由 は次 に述 べ るよ うに 、 こ の方 法 に よれば 電子 系 のorder

と核 ス ピ ン系 のorderを 同 時 に、 か っ分 離 して 観測 で きるか らで あ る。

中性 子 はそ の ス ピンに よ り、 電子 磁 気 モ ーメ ン トと、双 極子 一双 極 子相 互 作用 を して散 乱 され る。 そ

の散乱 振 幅 は次 の形 に表 わ され る。2)
'

P。 一α ・、7X・ ⊥ ・!(摩)… 一・2・m

こ こで μ↓ は μB単 位 で測 。た 、モ ー メ ン トの散乱 ベ ク トル 翫 垂直 な成分 で、 これ に よ り.「鰍 ベ ク

トル に平 行 なモ ー メ ン ト成 分 は散 乱 に寄 与 しない」 とい うnegativesenseで モ ー メ ン トの向 きに 関す

る情報 を与 え る。 ノ(マ)'は 磁 性 電 子 の形 状因 子で マ の大 きさ に強 く依存 して い る。 一 方 中性 子 は原 子

核 ス ピン と ももち ろん磁 気相 互 作 用 をす るが これは 電 子 の場合 に比べ て10噛3程 小 さ い。 しか し有 難
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いこ とに核 力 に よ る散乱 は、 散乱 時 の核 ス ピン、 中性 子 ス ピ ンの全 合成 角運 動量 に依 存 し、 そ の結果 、

核 散乱 振幅 は次 の形 に書 かれ る。

十 一b
-b

<1>ゐ=万 十2∫ 十1

十 一ゐ
,6は 全 合成 ス ピ ンが1+%及 び1一%の 時 の核散 乱振 幅 で 核種 に よ って 決 ま る。従 って 申性 子

は核 ス ピンの分 極 に比例 した散 乱 を受 け る こ とに な り、 そ の強度 は 時 と して 数 μBの 電 子磁 気 モ ー メ ン

トによ る散乱 に匹敵 す る。 しか もこの散乱 は電 子 の場合 と違 って宏 の 向 き に も大 きさ に も依 存 しない。

このマ 依 存性 を うま く利 用 す る と電 子系 、核 系 の両 方 が分 極 して い る場 合 で もそ の両 者 を分 離 して観測

3)
で きる ので あ る。 そ の典 型 的 な例 を 次 のPrSn3の 実 験 に 見 るこ とが で き る。 この物 質 はCu3Au型

の超格 子 合 金で8.6Kで 電 子系 は 自 らモ ー メ ン トを誘 起 して 反強 磁 性転 移 を起 ζす。 磁 気波 数 ベ ク トル

す`尋 一{%・ ・}で 磁 気 モ ー メ ・ トの向 きは この旗 平 行 で あ る。 磁 気B・ag9散 乱1鐸 尋 ±∂

(δ:逆 格 子ベ ク トル)で 起 るか ら〈 … 〉逆 格 子軸 に沿 。た{ん+%・ ・}点 で1まμ⊥ 一 ・

となる。 っ ま り 、これ らの点 で は、 電子 モ ー メ ン トに よ る散 乱 は消 え て 、 もしBraggピ ー クが 現 れれ ば

それ は全 て核 ス ピ ンの分極 によ る もの で あ る。 一方 これ 以外 の{ん+%彦 ♂}点 では 両系 か らの寄 与

が あ るか ら(ん+%00)の デー タ と合 わせ て解 析 す る と両系 の振舞 と分離 で きる とい う訳 で あ る。

図1は(%00)位 置 に4K以 下

で 現 わ れ る ピ ー ク の 温 度 変 化 で こ れ は

<1>2に 比 例 し て い る筈 で あ る 。 実'』 ・ORNし一DWG83.12025
20

際 、核 ス ピンの分極 を 、電 子系 か らの

超微細 磁 場 に よ る もの と考 え て ブ リュ

ア ン関数 を 使 って 〈1>/∬ 一BI

(A・ μ0・ ∬/9/・ 彦丁)と しP・3+の

超微 細相 互 作用 係 数4及 びPrSn3の

飽和電 子 磁 気 モ ーメ ン トμ0を 使 うと

この温 度 変化 は図 の実線 の よ うに大 変

よ く再現 され る。一 方 電子 系 は誘 起系

だか ら、 充 分低 温 で も、Staggered磁

場を 何等 か の方 法 で増 してや れ ば モ ー

メ ン トは さ らに大 き くなる筈 で あ る。

この余分 のStaggered磁 場 は 、核 ス ピ

ンの分極 に よ って 超微 細相 互 作 用を通

じて加 え られ る。 これを観 測 す る ため
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図1.核 ス ピン整列 に よ る磁 気Braggピ ー クの温 度 変化
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には例 えば(1%0)ピ ー クの温 度 変化 を 詳 しく測 って やれ ば よ い。10mKあ た りで は核 ス ピン系

睨 全に齢 しているので(%・ ・)ピ ークの醸 からP・のゐ+一ゲ の値を正確に決める・ζが

で き る。 従 って(1%0)ピ ー ク の温 度 変化 の うち核 ス ピンか らの寄与 は 正確 に決 ま るの でそ れ以 上

の変 化 は電 子 モ ー メ ン トの変化 に帰 せ られ る とい う訳 で あ る。 図2に そ の よ うに して求 め た電 子磁 気 モ

ー メン トの変化 分 を核 分 極 に対 して 示 して あ る
。 モ ー メ ン トの小 さな 変化 を 精度 よ く測 定 で き るこ とが
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わ か る。

0,05以上 の実験 は 中性 子散 乱 によ る核 ス ピン秩 序 の観 測 の

大 変 よい演 習 問題 とい え る もの で、 これ は一応 うま くパ 筍

・できた・考えて・現在はP・C・,の 概 移を調べそ・・ 婁

る・・の物質で蝿 孫 の交翻 互作用は自ら頒 する 塞

・は若干弱 ・核・ピ・繍 力を得て相転移が可能にな 套

って い るが そ の 主役 は どち ら と もわか らな い。 この よ う 侵

bな系 の磁化過 程 や臨界 現 象 は ど うな
って い る のか とい う

ロ ヒ

のが目下の繭 であるが・筆都 こはもう一つ興味をひか ㊧

れる問題がある.そ れは・の物質では磁気的なソ・ ト化 量

の現 象 が 見 え るので は な いか とい う ことで あ る。 構 造相0

転移 の場合 の フ ォノ ンの ソ フ ト化 と違 って 、磁性 体 の場

合 、高温 相 は通 常、 常 磁性 で あ り、 中性 子 の磁 気散 乱 は

全 ω一 彦空 聞 に広 が って いて特 定 の分 散 関係 を もた ない。

その ため 高温相 をtt見 る"こ とが 困難 で あ る。 一一方Pr
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図2。 核 ス ピ ン整 列 に よ っ て 誘 起 され た

電 子 磁 気 モ ー メ ン ト

Cu2で は高温相は一重項状態で通常の常磁性散乱は存在しないが、結晶場レベルの申の双極子遷移の申

にいわば"誘 起常磁性散乱"が 存在する。これははっきりした分散関係をもっているので、もしこれが

ソフ ト化すれば観測は可能な筈である。これまでこの物質では、帯磁率、比熱の実験が行なわれていて

54mKに 反難 性的な遷移が予想されていたが、筆 者等の懇 で基轍 数ベクトル%書*+%汐*

の ス ク リュー構 造 を もっ こ とが わか った。 調べ るべ き 彦空 間 の位置 が 知 れ た ので、 あ とは非弾 性散 乱 の

実験 を 実行 す る のみ で あ る。 目下 そ のた め の単 結 晶 の作 製 に追 われ てい る。

最 後 に低温 関係 者 の ため に試料 冷 却 に つ いて 一 言。PrSn∴PrCu2で は3He」He混 合 室 と

の結合 に、 超音 波 ハ ンダゴ テ4)を 用 いた。 通 常 のハ ンダ付 け は全 く効 か な いが こ の方法 は大 変有 効 で、

多分殆 ん ど全て の金属 、合 金 に使 え るの では な いか と思 って い る。 試料 の表 面 を充 分平 らに して ハ ンダ

の層 を うす くして お けば 、ハ ンダ の超 伝導 によ る熱 伝 導 の劣 化 も(少な くとも～10n1Kま で は)問 題 にな

らない。 試料 の表 面は 完全 に ク リー ンで あ るよ りは少 し酸化 させ る方 が よ い場合 もあ る。HoVO4の よ

うな酸 化 物 に も有効 だが 、潮解 性 が あ った り結 晶 水 を含 む結 晶 に は有 効 で ない ので この場合 にはStycast

1266を な るべ く量 を ひか え て使 って い る。
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