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γMn合 金における多重スピン密度波 と

格子変形

理学部 城 健 男(豊 中4121)

§は じ め に

磁性体 において、その磁気構造 の対称性が結晶構造 のそれに反 映 している例 は多い。 ここではMn合

金 において見 られ る比較 的バ ラエテ ィに富んだ格子変形 に対 し、多重 ス ピン密度波 とい う概念 を用いて

一つの理論的解釈 を提案する。P

周期律表でFeの 隣 に位置する 血 は、低温か ら温度が上がるにつれて、安定 な結晶構造は α、β、γ

(fcc)、 δ(bcc)相 と変化し融解点に達する事が知 られてい る。Mnに 他の元素 を混ぜた合金は γ即 ち

fcc構 造 を広い温度範囲 で示す。これ らの合金はネ ール温度TN以 下で反強磁性秩序 を示す。又温度 を

τ、Mnと 合金 を作 る元素 の濃度 を郎とした時、 図 重に模式的に示 す相図が得 られている3)
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図1・Mn1.必M劣 合金の立方対称相か ら正方対称相への転移温度(7「t)と ネ ール

温度(TN)の 模 式図oM-Cu(a)Fe(b)Ni(c}

i)図1aで は:τ'Nとfcc相 か らfacecenteredtetragonal(fct)相 へ の転移温度:τ'tは等 し

い。c軸 とa軸 の格子定数 の比o/α ・は1よ り小さい。Cu、Zn、Geと の合金がこれに属す る。li)図

1bで は 、ある濃度 灘までは7tと 八 は等 しいが、その濃度 を越 えると7't〈 鳳 となる。fct相 で は6

/4<1で あ る。Fe、Pdと の合金がこれに属す る。.ilD図1cで はIDの 特 徴に加 え、o/σ>1と なる

fct相 も現われ、6/σ<1のfct相 との間に斜方対称相(orthorhombicphase)が 存在す る。

Niと の合金が これ に属す る。

7Nと7「tが 等 しい とい う事は磁気的秩序 と格子歪が強 く結合 している事 を示 唆している。 しかしτt

が 環 よ り低 くなって しま うのは何故 だろうか?又 、MnNi合 金 に見 られる斜方対称相 を含む複雑 な相

図 と磁気構造 との関係は どうなっているのだろ うか?

§fcc格 子 上 の多 重 ス ピ ン密 度 波

上記の合金はすべて第一種反強磁性構造 と呼ばれる磁気秩序を持つ。fCc格 子上でのこの磁気構造の
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例 を図2aに 示す。xy面 内では磁気 モーメントは平行 にそろっているが 、z方 向には磁気 モーメン ト
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図2.fcc格 子上 の第一種反強磁性構造。

(5、

の向きが互いに反対の面 を交互 に くり返 す とい うもので、今この構造 をlQz>で 表 わす。fcc相 では

これ以外に、x、y方 向に磁気 モーメントの向 きが互 いに逆 の面 を交互に くり返す同等 な磁気構造

lQx>㍉1(西 〉 が存在する。表題に ある多重 ス ピン密度波状態 は、今の場合次 の重 ね合 わせ

乃。IQ。 〉+凶ylQy>+んIQ。 〉

で定義 される一 ・・乃y・ ん は規格化の条件 磁+々+ん ・一1を 灘 す係数である.月 。一・i・

θcosψ 、ノly-sinθcosψ 、、4z-cosθ とした場合が図2bに 示 されている(図 では縦波 を仮定

しているが以下の議論では、縦波 、横波 の どちらでもよい)。 多重 ス ピン密度波 状態 のエネルギーE

(、4x、 、4y、 、4z)は 対 称性の要請に よ り

E(月X・ 刃y・ ん)一E・+・(月x4+孟y4+ん ・)+… … …

と展開できる(Eo、dは 定数)。 この式から明 らかな事は、磁性体 を記述するのは よく用い られる(

古典的)ハ イゼ ンベルグ模型では、上記 の多重ス ピン密度波状態は互いに縮退 しているとい う事である。

一方実験では
、図1に 示 した各相で どのような多重ス ピン密度波が実現 されてい るかは明 らかになっ

ていない。

§磁気 秩 序 と格 子 歪

先に述べた7tが7「Nに 等しいかそれより低い事及びo/σ の1か らのずれが数%で あるため歪のエネル

ギーの大きさが磁気秩序のそれと同程度である事から、以下では磁気秩序 と格子歪との結合を考 える。

まず 、今の多重ス ピソ密度波 を記述す るのに、図3で 示 した3つ のsi㎎le-Q状 態IQx》IQy>、

lQz>を 頂点 に持つ正三角形 を考 えるのが便利で ある。 この正三角形 の各点はiQk》IQy》IQz>よ り

なる 「3元合金」の 「濃度」、4,～v4yζ、4z2を表 わす。図2と 図3を 用 いて磁気秩序 と格子歪 との結合の結 果

生ずる格子変形について直観 的な説明 をする。今の場合、fcc格 子 の最近接格子点 にあるスピンは互いに

逆向きになった時最 も磁気エネルギーが下がる様 になってい る。fcc格 子 では、すべての最近接原子対

のス ピンが互いに逆向きになる事 はで きない。従って互いに逆向き.の或 いはそれに近い最近接 ス ピン対

とそうでないス ピソ対(例 えば互いに平行 なス ピン対)が 共存する場合、逆向 き或 いはそれに近 いス ピ
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ソ対 の原子間距離 を縮 め、そ うでないスピン対 間の距 離を拡げる事 によ りできるだけ磁気 エ ネル ギ ー

を下げよう とする。 図3の 正三角形 の重心(・4x2,・4y2r4z2triPle-Qと 呼 ばれる)の 磁気構

造では、図2bで θ一cos-1(1ん 百)、g一 π/4と お

いたものであ り、すべての最近接ス ピン対 の相対的角度

は等 しい。従 って格子変形 を引 き起 こさず立方対称 のま

ま で あ る 。 次 に 例 え ばsingle-Qの1つ で あ るiQz>

(図2a)を 考 えよ う。xy面 内 ではス ピンは互いに平行

であ り、z方 向には反平行 にな っている。従って この時

z軸 を.c軸 とするとo/α<1のfct相 へ と格子変形する。

IQx>、IQy>に つ いて も、それぞれx軸 、y軸 とす

る同様の変形が起 こる。 また重心 とlQx>、lQy>、

【Qz>を 結 ぶ線上(破 線)の 磁気構造はo/α 〈1のf

ct相 となる事 も容易 にわかる(例 えば重心 とIQz>を

結 ぶ 破 線 上 で は 、4x2一 、4y2〈 、4z2で あ る 事 に注 意 し よ う)。

次 に図3でiQ。 〉 とIQy>の 中点qx2一 馬2、 ん 一〇
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double-Qと 呼 ばれる)の 磁気構造(図2bで θ一π/2、 ψ一π/4)を 考 えよう。 この時xy面 内で

は互いにス ピソは逆 向きになっているがz方 向にはそ うはな っていない。従 って 、この時z軸 をc軸 と

す る6/α>1のfct相 へ の格子変形が起 こる。iQ》 〉 とIQz>の 中点、IQz>とiQx>の 中点に対

応する状 態について もそれぞれx軸 、y軸 をc軸 とす る同様の格子変形が起 こる。 また、図3で 重心 か

ら3つ の辺 に下 した垂直二等分線上(点 線)の 磁気 構造ではo/θ>1のfct相 となる事も容易 にわかる。

正三角形上の以上述べた点以外 の磁気構造は、すべて斜方対称相への格子変形 を引 きおこす。

§ ラ ン ダ ウ の 現 象 論 か ら得 られ る 結 果

1.fccか らfctへ の転移点 とネール点の分岐点近 傍

図1で7'N-7「tな る領域は、常磁性状態か ら図3の 破線で示 した磁気構造(特 別な場合 としてsi㎎1e

-Qを 含 む)へ 直接 に転移する場合に対応 する。 また7「N>7「tと なる領域 は、7「≒rNで 常 磁性 状態 から

Triple-Q(正 三 角形の重心)へ 転移 し、7「一7「tで 破線 の構造へ転移(但 し一次転移)す る場合に対

応 する。図1aで 示 した合金では、7「Nと7tの 分岐点 に到達す る前に反強磁性秩序が消滅するもの と考

えられ る。

H.斜 方対称相が出現する点近傍

ランダウの現象論では、斜方対称相は図1cで 示 したものとトポロジカル に同等 な出現 の仕方 をする。

丁亡線上の斜方対称相 が出現 する』点 では2次 転移であるが、7't線 上 の他の点では ユ次転移 である。 こ

のため、7「t線 上 での6/α の1か らのずれは、この点か ら離れ るに従 って0か ら連続的 に有限値 へ と変

化する。 先に述 べた様に、図3の 三角形の重心か らのずれは6/α の1か らのずれ(fctの 場 合)を 表 し

てい るので、 この点近傍 では三角形 の重心近傍 の磁気構造が実現 され る。具体的 には以下 の様になる。

図 ユcで 斜方対称相が出現する点の近傍左側 では、温度の低下 と共 に結 晶構造はfcc→fcc→fct(o

/α<1)→orthorhombicと 変 化する。 これに伴 い磁気構造 は図3で 、常磁性一→三角形 の重心→重心
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に近い破線部分→破線 か らずれ た所、 と変化す る。又、反対側では結 晶構造は温度の低下 と共にfcc

→fcc→fct(oん>1)→orthorhombicと 変 化する。 これに伴い磁気構造 は常磁性→三角形の重

心→重心に近い点線部分→点線 か らずれた所 、 と変化す る。fctか らorthorhombic相 への転移は2

次 である。

§ 最 後 に

以上述べた理論的解釈が正しいかどうかは、実験で各相での磁気構造を直接観測する事(中 性子散乱

の実験ではこれは困難 らしい)に よ り分か る。まず反強磁性fcc相 でtriple-Qで ある事(IQx>、

lQy>、IQz>の 磁区が同じ割合 で共存す る状態 とは異 なる)を 確かめる必要 がある。 これが否定 され

れば、上述 の解釈 は誤 りとい う事 にな り、少 くともランダウの自由エネルギーに出て くる秩序変数 に別

の物理的意味 を持 たせな くては ならな くなる。
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