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1K以 下の磁性研究

理学部 都 福仁(内 線5486)

これまで必要に応 じて1K以 下の磁性研究を行ってきた。最近は益々この必要性が増大してきている

ようである。

ス ピ ン グ ラ ス

ガ ラスの よ うな ラ ンダム な系

で は温度Tに 比例 した比 熱 が観

測 さ れ る 。 こ の 性 質 は

Anderson達 によ り、エネル ギー

の2準 位 モ デ ル で説 明 され た

[1]。 温 度Tに 比 例 した比 熱 が

ス ピ ソグ ラスで も指 摘 され た が

[2]ス ピソ グ ラ スの磁 気 的 な

エ ネ ル ギ ー(E)の 状 態 密 度 が

E=σ で 有 限な の か否 か朋 らか

で なか った 。希 薄合 金CuMnの

Wenger達[3]の 実 験 で は有

限温度 で 比熱 が ゼ ロに なって い
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図1.希 薄 合金PthMn.の 比 熱。 矢印 は帯 磁 率 の カ スプ

で決 め た ス ピ ソ凍結 温度Tg。

る。 この事 は実験 精 度 の問題 なの か ギ ャ ップの存 在 を示 唆 して い るのか を調 べ るた め に希 薄合 金PtMn

につ いて 比熱 の測 定 を行 った(図1).[4]。 今 か ら見 ると少 し精 度 は悪 い が、 この実 験 か らは温 度 に比

例 した比熱 は ス ピソグ ラスに本 質 的 な物で な い事 が予想 され る。 この 問題 は ス ピング ラスの基底 状態 に

関 係 した重 要 な研 究で あ り、 ハ イセ ンベル グ型 、 イ ジ ング型等 そ れぞ れ につ いて研 究 す る必 要 が あ る。

しか『し、そ の後 、 この問 題 につ い て比熱 測定 に よる研究 は あ ま りされて い ない よ うで あ る。

異 方 的 ス ピ ン ゲ ラ ス

62ppmのMnを 含むZnMnの 単 結 晶 の帯 磁率 をWassennann達[5]が 測 定 して い るの が 目に とま っ

た。1982年 の磁気 国際 会 議(ICM)の 時 に相談 し共 同研究 す るこ とにな っ た。

Znはhcp構 造 を持 ちMnの ス ピ ソバ ミル トニ ア ソの 結 晶場 定数Dは0.078Kの 大 きさで あ る。Znの 単

結 晶は温 度 ブ リッジマ ソ法 で 容 易 に作 れ るが、不 純物 がな かな か入 らない。 不純 物 を いれ よ うとす る と

小 さな単 結 晶 しか で きず 、 不純 物 濃度 が一 様 で ない 。且 つ 、局 所的 なMnsiteの 結 晶場 の軸 が巨視 的 な

結 晶軸 と一致 して いな い と、S.S、の よ うなcrosste㎜sが 生 じ、二 段階 の相 転 移 は観 測 で きな い。 ラソ ダ

ム系 で逐 次相 転移 を観 測す るに は この点 に注 意 して試 料 を作 らなけれ ば な らな い。
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修 士1年 と して入学 して きた横 沢宏 一 君 に しば

ら くつ きあ って試 料 の作 り方 を教 えた。 炉 の温 度

勾配 、温 度 の下 げ る速度 な ど工 夫す べ き点 を教 え

て彼 に全 て任 せ た。

丁 度 この と き、OrsayのAllouleの 研 究 室で3He

/4He希 釈 冷 凍 機 を製 作 した 経験 の あ る村 山 茂 幸

君 が私 の グル ー プ に参 加 して い た 。 彼 の 作 っ た

3He/4He希 釈 冷 凍 機 を 使 用 してWassermannが

1994年 に持 参 した260ppmMnを 含 むZnMn

単結 晶 で研究 を開始 した。

初 めは あ ま り期 待 して い なか らた が、c軸 方 向

とc面 内 の交 流 帯磁 率 の カ スプ が異 な る温 度 で 観

測 され 、11985年 の サ ソ フラ ソ シス コのICM

で最初 に発 表 した。 その 内に修士2年 の学生 にな っ

て いた 横 沢君 が390ppm,600ppmのMn濃 度 の

大 きなZnMn単 結 晶 を作 る こ とに成功 した 。 そ の

交 流 帯 磁 率 を 図2に 示 す[6]。 一 軸 性 の 結 晶 場

(D)の あ るス ピ ソグ ラスで は、D/J<<1,(ノ=研)・

の時 、二段 階 の相 転移 をす る[7]。
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図2.希 薄 合金ZnMn単 結 晶 のc軸 及 びc面 内

の帯磁 率。
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最初 、 容易 軸(c軸)方 向の ス ピソ成 分 が凍 結 し、次 に垂 直 成分 が凍 結す る。.この研 究 は、何 カ所 かの

研 究室 間 で競争 にな って いた が結 局 、我 々 の観測 が最 初.の物 で あ った。

後 に、 イ ジ ソグ型 のFe2Tio5単 結 晶 を改 良 し、観 測 に成功 して い る。 しか し、Orsayで 実 験 して いた

希土類 金属 系 の試 料 では二 段 階 の相転 移 の観 測 に成功 しなか った。

図3は μSRの 実 験 を 解析 した結 果 で

μ+ス ピン の縦 緩 和 時 間 とMnの ラ ソ

ダム分 布 した凍 結 成分 の温 度依 存 性 を

表 した もので あ る[8]。 思 い出 に残 る

研 究 であ る。

重 い 電 子

1986年 と1988年 の 夏 にそ れ

ぞれ2カ 月間 ず つ グル ノー ブル の低温

研究所 に滞在 した。

r986年 に は、 リエ ソ トラン トス

ピ ソ グ ラ 冬Rbh-yFe.Mn,合 金 と か

CeAgの 構 造 相 転 移 と磁 気 相 転 移 に つ

0.3

lZ高M・1600ppm】1
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図3。 μ+ス ピ ンの 緩 和 率 え と 静 的 な ス ピ ソ凍 結 成

分&の 温 度 変 化 。
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い て研究 した。 この と きの低 温 研究 所

の所長 がFlouguet氏 であ り、CeRu2Si2

の勉強 を し、重 い電 子系 の研 究 を始 め

る こと にな っ た。URu2Si2は 反 強磁 性

と超 伝導 が共 存 す る物 質 で あ り、磁 性

と超 伝導 との関係 を調 べ るこ とは興味

あ った。

図4に 、RuをRhで 一部 置 換 した と

ぎの関係 を示 した[9]。URu、Si、 の 帯.

磁率 、電 気 抵抗 は約50Kにpeakが あ

り、100K以 上 の高 温で は不 純物 近 藤

状 態 で 、 約20K以 下 で はFermi液 体

で近似 され る状態 にな って い る。17.5
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図4.U(RuhRh.),Si2のSDW(TN)及 び超 伝 導(T。)相

転移 逼度 のRh濃 度変 化。

K(T・)で ・ ・ル ミ面 ρ一部(約6・%)一 に ギ ・ ・プを生 阪 強灘 醐 転 移 す るが・・d・・edm・m・ntは

0.03μ 。と非 常 に小 さい 。CePb3や 、Ce(Ru幡Rh螂)2Si,めCe花 合物 ではT責ん5Kでorderedmoment

O.6μBのSDW(ス ピソ密 度波)で あ る。、単 に磁 気 的 な交換 相 互作 用 の 大 き、さが違 うとす る には差 が 大

きす ぎる。Ce化 合物 中 のCeイ オ ソは3価 で4fが 基底 状 態 で あ り、近藤 効 果 に よ り低 温 で準 粒 子 バ ン ド

の重 い電 子 状態 にな って いる と して 理解 され る。 図5は 重 い電 子 のSDWに よ るBragg散 乱 で あ る
。磁

気波数 ベ ク トルq(00ρ.42)と 三 倍 の高 周波 成分3qの 温 度変 化 を示 して い る。TNの 約1/10の 低 温 まで3q

成 分 がな くitinerantelectronsに よるSDWで あ る こ「とを示 して い・る。

これ に反 して 、U化 合 物 の場 合 は、 希土類 金属 の場 合 ほ どf電子 の・局 在性 は良 くな く5f電子 の拡 が りは

4f電子 と3d電 子 の中間 的 な状態 にあ る。 また 、f電 子数 も多 く、Ceの 場合 ほど簡単 で は ない
。

Uイ オ ソの 基底 状態 を調 べ るため に 、ULa、 嘱Ru、Si,(xN5%)の 希 薄 合金 の磁 性 を研 究 した6図6は

25005000

OOO2

OO51

0001

(窪

o
雪

Φ
仁
)
〉
ヒ
の
Z
山
ト
Z
一

500・

ド'　

:
,

■}

垂

,.,

垂転
・・

委Φ

1重 蚕

魑劃 ・
…

・層闘

}

・轟rF

…

!

i
OCool ng

:

「

一_.52

:1。

曹

曾 ・
鳳"ぞ 層'"

,昌

左6'

里卿 崔
・i'

一 ・■■■.

'建三』覗

i

●Warming
一

…

i糀}〃'● ・髭

套

壷

日 ・1
iil
11

6Φ

癌…
…

1

… …
…

2

0■「.

2

勘.

9 ●,ρ9
.q o

…

。'1士

i.7E餅PE「謄了騨"1

i.
1.5i

i,
亀

4500

曾

£4000冨

ε

藁3500

望

㌍ 3000峯

2500

02000

0噛 ㌃2・ ・$45678012・34567

TEMPERATURE(K) 』 』'TEMPERATURE㈹

図5.Ce(Ru。.85Rh。.、5),Si,単 結 晶 の ブ ラ ッ グ散 乱 強 度 の 温 度 変 化 。

1q及 び3qは 磁 気 波 数 ベ ク トル と そ の 高 調 波 成 分 。 ・

■ ■ ・,

曾

■ ■ ■ ■ ,【 膨 '…!'…1…'1…'

層 (CRRSO15)
(1.0,・0.26)3q ,P.PP4一

「

・

▼

層

.

,

.

一.9「,

.

■

響

曹

TN
.

遡 …一
層

軸

寺
. 悼

i i

一13一



U。.。5Laqg6Ru,Si,単結 晶のc軸 方 向 の帯磁 率 で あ る。c軸:方 向の帯 磁 率 は非常 に小 さ く、温 度変 化 しな い。

URu2Si2同 様 、異 方性 が非 常 に大 き くイ ジ ソグ型 の磁 性 を示 して い る[10]。
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変化 。

この帯 磁率 は低温 で 、図6の よ うに一 定値 に近 づ.〈。 比 熱 では25K付 近 にpeakの あ るSchottky型 の

異常 が あ る。 γ=C/Tの 値 はuモ ル当・た りにす れば 、uRu、Si,の 値 とほぼ一 致 し、.局所的 な5f電 子 のモ ー

メ ソ トのscreening効 果 が あ るよ うに思 え る。T>100Kの 高 温帯 磁率 に合 うよ うにU4+(J=4)を 仮定 し、

実験 を説 明 しよ うとす ると、基 底 状態 は2重 縮 退 にな り、1500K上 に励 起状 態 が あ る ことに な る。基

底状 態 は 、〈0猛10>≠0,〈0猛10>=〈0.}み}0〉=0に な りこの よ うな単純 な結 晶場 モ デル で は近 藤効

果 は生 じな い。 最 近 議 論 さ れ て い る、4重 極 近 藤 効 果 の よ うな 、電 荷 の 多 重 極 モ ー メ ソ トに よ る

screening効 果 と して 説 明す るこ と も難 しい よ うに思 える。 しか し、実 験 は局所 的scleening効 果 を示 し

て お り、今後 更 に詳 しい研究 が 必要 にな る。
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