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研 究 ノー ト

中性 子 散 乱 で み るCeAgSb2の 磁 性

\

は じめ に

磁性 の研 究において、物質 内部の情報 を微視 的 に観測す ることので きる中性子散乱 ・NMR・ μ

SRな どの実験 の重要度 は大 きい。本稿 では、中性子散乱 によるCeAgSb2の 磁性の研究 について紹

介 したい。

CeAgSb2は 約9.5Kで 磁気秩 序 を示 す。秩 序状

態における磁化過程 は図1の ようになってお り、

正方 晶の[001]方 向 では0.4μ 、/Ceで 飽和 す る強

磁性 の磁化過程 を示 している。それ に対 して[100]

方向の磁化 は直線 的 に増加 し、約3Tで 飽和す

る[1]。この磁化過程 は反強磁性のそれ とよ く似て

いる。 したが って、CeAgSb2の9.5K以 下の磁気

構造 は[001]方 向の強磁性 成分 を伴 った反強磁性

(?)的 なもの と予想 された。

この一見不思議 に見える磁化過程 の起源 を探る

ために、我々は中性子散乱実験:を行い、その結果、
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図1CeAgSb2の2Kに おける磁化過程。破線 は結晶

場を考慮 した計算の結果、実線は結晶場 ・相互作用

を考慮 した計算の結果である。

「CeAgSb
2が ただ の強磁 性 で あ る」 こ とが 明 らか に な った[2ユ。

中性 子 散 乱 実 験

中性子散乱実験:は、茨城県東海村 にある日本原子力研 究所の研究用原子炉(改 造3号 炉JRR-3M)

で行 った。

はじめに行 った実験:は、粉末試料 の中性子回折パ ター ンの測定である。図2は 、その測定結果で、

転移温度 よ り低温(4K)・ 高温(12K)の 回折パ ター ンと、それ らの差分(difference)を 示 し

ている。差分の回折パ ター ンには磁気秩序 に伴 う101,llOな どの磁気 ブラッグ反射が観測 されてい

る。それ らの反射の強度比 は、[001]方 向に0.41μ 、/Ceの 磁気モーメ ン トが強磁性 的に配列 した磁

気構造 でよ く説明す ることがで きる。つ まり、CeAgSb、 の磁気構 造は強磁性 であ り、(001)面 内に

反強磁性的 な成分は存在 していないことがわカ}る。

中性子 回折実験:では、試料の基底状態 に関す る情報(基 底状態 における磁気構造)を 得るこ とがで
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きた。一方、中性子非弾性散乱実験か らは、試料

の励起状態 に関する情報 を得 ることがで きる。図

3は 、粉末試料 における非弾性散乱スペ ク トルで

ある。転 移温度 よ り'も低 温の4Kで は約2meV

と約6meVに 磁気励 起 の存在 が確認 で きる。約

2meVの 励起 は転 移温度 よ りも高 温(12Kや60

K)で は消失 してお り、 これは磁気秩序状態にお

けるス ピン波(磁 気モーメ ン トの集団)励 起であ

る と考 え られる。 それに対 して、約6meVの 励

起 は12K、60Kの 常磁性状態 において、その強度

は弱 まっている ものの、消失 していない。従 って、

この励起は結晶場効果 により分裂 した準位 間の遷移 に対応 していると考 えられる。なお、図3で は

強度が弱 く確認で きないが、12.5meVに も結晶場励起 が観測 されている。

セ リウムの1個 の局在f電 手 の基底状態は、(ス ピン軌道相互作用 を考 える と)全 角運動量J=5/2

で6重 に縮退 している。 この縮退 は結晶場効果 により解 かれ、正方対称 の結晶場 においては3つ の

2重 項 に分裂す る。 中性子非弾性散乱 の実験か ら得 られた2つ の結晶場励起 は、図3の 挿入図に示

す ように、結晶場基底状態 屡 二±1/2>か ら第一 ・第二励起状態への励起 に対応づけ られる。

さて、転移温度以下 の温度 で は、 屡=±1/2>

は2つ の1重 項 に分裂す る。 この分裂 した準位 問の

励起(ス ピン波励起)は 、波数依存性 を示 し、単結

晶を用いた中性子非弾性散乱実験 で実際に観測す る

ことがで きる。図4は スピン波の分散関係の測定結

果である。図 中の実線 は、局在f電 子 間の(異 方性

を考慮 した)強 磁性 的な相互作 用 を考慮 したス ピン

波分散関係の計算結果 で、 これは実験結果 をよ く説

明 していることがわかる。計算 に用い先パ ラメータ

か らf電 子 間には異方的な(磁 気モーメン トの[001]

方向成分 の間の相互作用が、(001)面 内成分 の問の

相互作用 よりも一桁大 きい)交 換相互作用が働 いて

いることが明 らかになった。

以上 の中性子散乱の実験 か ら、(1)CeAgSb,のf電

5

4

3

2

1

0

(
.三

ヨ

O
H
〜

.鍔
o
日

一≧

N
.り
一
、
。。
岩

コ
0
9

"・
O
一
)
き

咽
の
自
2
』

CeAgSb2

離正
τ<Tc須c<『

o

●

4K

l2K

60K

一5051015

図3CeAgSb2粉 末 試 料 の 中性 子 非 弾 性 散 乱 ス ペ ク

トル。 ● はq=L227A-1、 ○ はq;3.899A-1で 得 ら

れ た 測 定 結 果 で あ る。な お 、見 やす い よ う に12K、

4Kの ス ペ ク トル は500カ ウ ン ト分 ず つ 上 方 に 移

動 させ て い る 。

子状態 は、結晶場効果 によ り3つ の2重 項 に分裂 し、(2)結晶場基底状態には異方的 な強磁性 的相互

作用が働 いていることがわかった。結晶場効果が無視 で きる場合には、f電 子 の磁気 モーメ ン トの

大 きさは 調 一 今 ・号 ・・一2・・4・・で等方的である・ しか し、結 晶場効果 に串つてJ多 重項が

分 裂 した場合 、 それ ぞ れ の準位 の持 つ 磁気 モ ー メ ン トの大 き さは2.14μBと は異 な り、 さ らに異 方

性 を持 つ よ うにな る。隈=±!/2>の 場 合 に は、磁 気 モ ー メ ン トの大 きさ は、図5に 示 す よ うに[00コ
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CeAgSb2の ス ピ ン波 分 散 。

方 向にはO.428μ 、、(001)面 内 には1.28μBと な り、

(001)面 内の方が3倍 大 きな値 を持つ。結 晶場効果

を考慮 した磁化の計算結果(図1の 破線)は 、ほぼ

実験結果 を再現 してお り、(001)面 内の磁化が強磁

性秩序 モーメ ン ト(0.41μB)よ りも大 きな値 にな

ることは説明で きる。 さらにス ピン波の分散関係の

測定か ら、CeAgSb2のf電 子 には異方的な強磁性相

互作用が働 いていることがわかっている。そのため

に、転移温度以下で は磁気モーメ ン トは[001]方 向

に揃 うようになる(図5下 の左端)。 中性子回折(図

(001)面 内方向へ と回転す る。図5下 の右端 の よう

に磁気 モーメ ン トが完全 に(001)面 内方向 に倒 れた

場合、磁気 モーメ ン トの大 きさは1.28μBに なる こ

とが期待 されるが、 この値 は磁化の折れ曲が り時の

磁化の値 とよく一致 している。この相互作用 と結 晶

場効果 を取 り入れた磁化 の計算結果(図1の 実線)

は磁化 曲線 の特徴 をよ く再現 している ことがわか

る。

2)か ら得 られ た[001]方 向の秩 序 モ ー メ ン ト(最 低 温 度 にお い て0.41μB)は 、1ゐ ・=±1/2>の[001]

方 向 の磁 気 モー メ ン トの 大 き さ と矛 盾 しない 。 この状 態 か ら、(001)面 内 に磁 場 を印可 す る と、 図

5下 の よ うに、磁 気 モ ー メ ン トは、[001]方 向 か ら

lJz>=〕 ±1/2>[001]

μ{i案α428侮、

(。。1)
μ⊥=1.28μB

〈》 一∈睾〉〈幸 チー∈ド
ゼロ磁場 一一一一一一一一一一 一〉 高磁場

乃∬//c-axis躍 「⊥c_axis

図5結 晶 場 基 底 状 態 の 磁 気 モ ー メ ン ト。

お わ りに

CeAgSb、 に見 られた磁化 の異常 は、強磁性相互作用 と結晶場効果 によって うま く説明で きるこ・と

がわかった。 これは、磁化測定 をは じめ としたバル ク測定の結果か らで も、詳細 な解析 を重ねれば

たどり着 くことがで きる結論であろう。 しか し、本 実験の ような試料の微視 的情報が観測可能な実

験:を行 うことに より、「物質中で どの ようなご≧が起 きているのか?」 をより直接 的に知る ことが

で き、本質 に迫ることが(優 れた洞察力 に欠けていて も)で きるのである。
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