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励 起 状 態 の ス ピ ン秩 序

基礎工学部 天 谷 喜 一,柄 木 良 友,長 谷田 泰一郎(豊 中4678)

強磁場発生技術という観点からは,高 速磁場掃引は必然的である。コンデンサー放電方式による正:弦

波的単発'・ルス醐 を例既 れば ÷ 醐 割 ・…e・ ・最高醐 値 …Tと して一評 の平均は

オーダー的にlolOG/seGに も達する。

この様に,パ ルス的な強磁場は常に,強 磁場 と高速磁場掃引 とい う両面を持 っている。 ところで,従

来,パ ルス強磁場下の物性研究に於いては"強 磁場り の側 面を生 かした研究が大部分 なのは当然 として

も,掃 引の速 さが本質的に意床 をもつ例 というのは殆ん ど見当 らない。ここではその数 少ない,し か し,

ま さにパルスな らではの実験例を紹介す る。

図1に 示す様な初期分裂△ で特徴づけ られ る三準位ス ピン

系の磁場中分裂 をと りあける・

具 体的には,常 磁性結晶中の一 軸性異方性 エネルギー下に

あるNi2"(5=1)の 最 低ス ピン準位であるQさ て,問 題は,

この系 を低温 にまで冷却 した状態で,い きな り高速磁場掃 引

を行 うと,系 の状 態はどう変化す るかである。

低温,高 速の条件 とは式でかけば,
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で ある。 ここに τ2,τ3は 上位二準 位が交差す る磁場値現 における夫 々二準位系 及び三準位系ス ピン

緩和(が 存在するとして)の 時定数であり,δHは 緩 和の有効 な磁場域 である。0〈H〈17cに お いて

これ らより速いス ピン緩和はな く,ス ピン格子緩和 も無視で きるものとする。

直ちにん かし不臆 に・囎 でき・のは甑 場に於てほぼ 号'・ ずつ1± ・〉の状態を占めて晩

スピンが,一 切のス ピン遷移 を起す余裕 も:なく,:po:pu■a,七io:n不 変 のままHcに 至 り,そ の結果,

10>,1十1>二 準 位間には,ベ ラボーな:po:pu■ation比 が生 じる事とな り,ヒ ョッとして夢の

「超低温 」が励起二準位系に於て,い と も簡単 に達成 され るでは ないかとい うことで ある。この夢は し

かし,直 ちに破れる。理 由は以下の通 りであ る。

1.Ecに おけ る レベルの反擾

ス ピン緩和はス ピン間の相互 作用にょって起 り,緩 和時間の短かさは相互 作用の強さを意味する。

相互 作用略n七 の非対角要素の大 きさはHcに 訟け るレベルの反撲 の度合いを与える。従って夢の超

低温は低 次元系等特別な系 をのぞ き,

Tf賀7ii・1〈11略n七!0>1/△

に とどまる。
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2.ス ピン秩序の発生

更に ゐ丁 窒 △ 程度の初期温度で達成される温度域では

ゐTf塞1<11鵡ntlO>1

とな るがこれは大雑把に言 ってス ピン秩 序へ転移点のオーダーを与える・

従 って 「超低温」はと もか く,励 起状 態のス ピン冷却 とそれに伴 うス ピン秩序の発生 は工夫 次第で

はイケソーな話で あるo

と いう訳で この数年,我 々はその実現 を目指 して シツコク追求 して来 た♂'2)そ の最新 の成果を紹

介 す る 。

Sod-iu皿nicke■ 七rla,ce七y■a,cetona,tebenzene(以 下NaNiAGa,G3・ ○ と

、 略 す)と い う分 析 化 学 出 身 で も一 度 で は 覚 え に くい 物 質 が あ る 。 と こ ろ が,こ の 結 晶 中 のNユ2+の ス

ピン ・ハ ミ ル トニ ア ンは 極 め て 単 純 に

話2/;△S島 十8βHSz(△=3.151K,g=2.20)(3)

で与え・れ・♂'交 差醐 値はE・ 一命 一・13Tで あり・瑚 中分裂は図1の 勘 であ・・.

このス ピン三準位系の常磁性緩和の実験4}に よれば,速 い交差緩 和が三準位の準位間間隔の等し く

なる磁場値(丑=∬c/3),及 び ∬cに 於て存在す る。緩和時問は温度に も依存す るが,τ コ:6μsec

(H=Hc/3,T=1.65K)で あ る。・また,我 々の実験 によれば τ3≦1μseG(∬ まHc,T=L2K)

と見積 る事がで きる。交差緩和の有効な磁場領域 δHは およそ500G程 度で ある。

従・て解 ～ ・・10眺e・ の鵬 掃引礁 しては

鰐 グ1δH一 ・・1ぴ8SeG≦ ・・≦ ・σ6se・ 〈 い ・… 一6SeG

の 条 件を満し,少 くとも丑cに 至る迄 の識場掃引過程 で:po:pu].a,tion不 変 がほぼ 満足 され ると評

リモ鹸には,結 晶の安定性や,uni価 で きる。実験的には,結 晶の安定性や,unit

4
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Ge■]一 中の2種 のNi2+等 価 性 も重要な因子 ではあ

るが,緩 和時間 発 の遅い物質探 しが,高 速 パルス磁

場の製 作と共 に第1の 難関であ り,そ の点NaM

Acac3・ ○ はや っと見付 かった1例 で ある。.

具 体的に,我 々の使用 した コイルとクライオス タ

ットを図2に 示す。その特微 を列挙す ると,

D試 料及 び検出 コイルは3Heに 直 接浸す事によ

り4.2K以 下0.5K迄 冷 却で きる・

づ ロう

の パルスコイルは磁場 軸(H)と 結 晶軸(z)と

の なす角度 を0.5。 以 内まで調整で きる様 にギア

メカ付 としている。これにょ り結 晶場 とのmis-

aユign皿entか ら くるHcで のan七iGrOSS:lng

>侑 「Dθ を相互用程度の大 きさ(gβ δH)ま で押

え る事が可能 とな つている。

エ
llDパ ルス コイルの性能は,T・ 周期25μseG,
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最 高磁 界5丁 程度 なので2×109G/

secの 掃 引速度 の可変は放電 コンデ

ンサーの容量(30μF～3』00μF)や,

臼 加電 圧(1:klV以 下)を 適 当に変 えれ

ば よい。

等々である。

以上にょって励起状 態のエネルギー準

位交差磁場 近傍に齢けるス ピン秩序の生

成の道具立ては整 った。実は,こ れに先

立ち,我 々は零磁場近傍基底状態Lヒ1>

の ス ピン秩序に関する実験を行な ったの

であるo即 ち,T>201nK:に お ける帯磁

峯,比 熱の温度変化,及 び磁化 の磁場依

存性等か ら常磁性→ フェ リ磁性 の転移が

ろ=32皿Kで 起 っていて フェ リ状態の

臨界磁場値は瑞=320Gと 決定 され,夫

々三角格子 工Slng反 強 磁性の特微 を示

す ものと考え解折が試み られた3・6)

この 事は しか し,必 ず しも励起状 態の

ス ピン秩序 が(存 在す るとして),フ エ

リ磁性 を示す と主張す る根拠 にはな らな

いが,秩 序転移の澄よ その オーグーと,

三 角格子 の反強磁性的性格は失われない

と推定 で きる根拠は与えてい る。

とは言え・基底状態 に澄け る様 な工sing性 は期待できないこと,磁 気的希釈状態(瑞 まで:po:pu一

■a'tiOnが 上 って くるのは ランダムに50%の イオンであ る。)に あ ること,磁 場 中ス ピン秩序 を持徴

づける相互 作用の異方性がつかめないこと,そ して最後に三角格子特有の フラス トレーシ ョンが予想さ

れること等 々と,単 純にはいかない因子が多い事 も事実 である。

趾 の灘 因子撫 視して実験的に予想出来るレスポンスは・一解 信号でみ・限 り,・ 面 ・・)・・

2.5ヨ207)やM(瓦03)2・6E208)で 既 にみた様に,H=瑞 にdi:pを もち,瑞 をはさんで相互 作用程

度離れた上,下 の磁 場値 に夫 々す るどい ピークを示すであろ う。

実験結果を図 ・に示す2図 ・はパルス醐H(・)の 全掃引羅 闘 ・i警 信号を示す.明 らか

にπ(')のi・ ・r…i・g皿 ・d・(解 〉 ・)に紳 て・E～ 取 予想ど劫 ののα・ub・・p・ ・k

が観測 されている・図4は その拡大図である。初期温度既 を下げてい くと,次 第に相境 界の下部臨界

・磁場値(瑞 の下0 .1T)で の ピークが鋭 くな つて くる。一方,乃 の高温領域(常 磁性域でみ られている)

での丑乞丑』に澄け る:pea,1くは 簸 を下げ て もその位置 を変えずに残 っていて,そ の高さ も殆ん どTiに
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依存しない。

以上の結果について,現 在図5で 示す様な解

釈を与えている・即 ち,観 測 された信 号 ① は

実は(11)で 示す様な全Phaseboundary

(を 仮 定)の 半分を通過する過程に対応 して見

出された もので,従 って,単 純 な反強磁性的秩

序の全域を通過すれば,(の で示す様な対称的

にHc、,Hc2で 夫 々するどい:pea,kを もつ信

号が観測 される筈であるQ相 境 界の中央で

d工sor(1erに 戻 るheat■eakに つ いて

は,実 験で与えた掃 引速度が 鎚 での三準位 系

交差緩和のra,七6(τ3)と 尚GO皿:pa,ra,b■eで

あるためと考 える。瓦 に知け る上位二準位の

みの熱平衡 を記述す る時定数 τ2に ついては,想

像の域を出ないが,τ21ぎ10-9seG位 で はな

いだろ うか。この値は ス ピン秩序形成(二 準 位

系の)の 時定数 に一 致しているのか どうか?筆

者 も・まだ知 らない。現在,0.1φ の銅線 を直接

検出コイルの上に巻きつけた皿inia,七u:reコ

イルを直接,液 体3Heだ め に浸 し,パ ルス磁場

を発生させ ることに より,

については追 って紹介 で きると思っている。
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1010α/seGを 超え る掃 引速度 を達成 しつつあ り。以上の推測の信疑 の程
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