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論文内容要旨

 1.序論

 反強磁性体の光吸収スペクトルの研究は,マグノンサイドバンドの発見をきっかけとして,

 これまでに数多くの研究がなされてきた。しかし,低次元系,特に一次元イジング型反強磁性

 体の光吸収スペクトルによる分光学的研究は,CsCoC13と本研究で扱ったCsFeC13・2H20に

 限られていた。これは,実際に一次元イジング系と見なせる物質のうち,光学的に透明な物質

 がほとん,どないことに起國している。したがって,一次元イジング型反強磁性体の可幌光領域

 の吸収スペクトルの分光学的な研究に関しては,いまだに多くの未知の分野が残されている。

 RbFeC13・2H20とCsFeC13・2H20は擬一次元イジング型反強磁性体としての性質を持っ

 ており,ともにABX3・2H20(AコCs・Rb;B=Mn,Fe,ColX=C1,Br)と記述される一

 連の水和物の中のひとつである。結晶系は斜方晶に屈しており,単位胞には4っのFe2千を含ん

 でいる。a軸方向の最近接スピン間に働く交換相互作用はb,c軸方向に比べて,50～100倍と大

 きく,ネール点(ともに,約i2K)から高温までは,一次元磁性体と考えることができる。し

 たがって,磁気的な一次元の鎖は,a軸方向に反強磁性的に連なるイジングスピンからできてい

 る。しかし,各サイトごとにイジングスピンの容易軸は,ac面内でa軸から約20度ほどジグザ

 グに傾いており,ひとつの鎖が。軸方向に弱強磁性モーメントを持っているのが大きな特徴で

 ある。

 CsFeC13・2H20の光吸収スペクトルの研究は,すでに京都大学のグループによって行われ

 ている。その結果,24250cmd付近に低温で現れる微細構造の中に,エキシトン線とそのマグサ

 イドバンドが見いだされた。さらに,一次元イジング型反強磁性体に特有な,一次元格子内に

 熱的に励起される磁壁ソリトン(反強磁性配列の逆位相境界)の存在を示唆する特別なエキシ

 トン線が,10K以上でホットバンドとして観測され,この物質に対する分光学的研究の有用性

 が示されている。

 本研究の目的はCsFeC13・2H20と,ネール点以下で磁気構造が異なる同族物質,RbFeC13・

 2H20の強磁場中の光吸収スペクトルを測定することによって,外部磁場が存在する場合に,

 一次元イジング型反強磁性体の磁性が・スペクトルにどのように反映されるかを調べることで

 ある。

 2.実験

 測定に用いた試料はすべて単結晶である。試料はRbCiとFeCI2・4H20(あるいはCsClと

 FeC…2・4H20)の飽和水溶液の自然蒸発から褥られ,1ケ月ほどで5×5×3mm3の大きさの

 単結晶に成長する。結晶が成長している間にFe2+が酸化しないように,飽和溶液を作る際,窒

 素ガスをバブリングして,蒸留水に含まれている溶存酸素を取り除くなどの注意を払った。

 磁化率の温度変化はSQUID磁束計を用いて,各結晶軸に平行に生000eの磁場を加えて測定
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 した。4.2Kにおける23Tまでの磁化測定は,東北大学超伝導材料開発施設(HFLSM)のハ

 イブリッドマグネットと緩み合わせた,試料引き抜き型磁化測定装置を用いた。磁化曲線の温

 度変化は,VSMと,同じくHFLSMの水冷マグネットを用いて,17Tまで測定した。

 吸収スペクトル測定装置は,ハイブリッドマグネットと線み合わせて,効率よくスペクトル

 を測定することができるように,検出器にマルチチャンネル型のホトダイオードアレーを用い

 た装置を新たに製作した。励磁中は,マグネットに近寄るごとができないので,光源や分光器

 はマグネットから30mほど離れた場所に置き,試料までの光の伝播には光ファイバーを用い

 た。焦点距離1mの分光器の.2次回折光を用いることによって,0.6cm-1のエネルギー分解能

 を得ている。外部磁場は各結晶軸に平行に最高27Tまで加え,1.5Kから30Kまで試料の温度

 を変化させた。

 本研究ではRbFeα3・2H20とCsFeC13・2H20について測定を行ったが,両者には共通

 点が多いので,以下,RbFeCI3・2}i20について説萌する。

 3.実験結果

 着目した24000c狙一1付近の光吸収スペクトルは,RbFeC13・2H20のFe2+の基底状態5T2g

 (D)から3T2g(G),3T、g(F),3A2g(F)のエネルギー準位が重なりあった領域へのd-d遷移に

 よるものである。この領域のスペクトルには低温で,半値巾が数cm}}の鋭い数本の吸収線が現

 れる。これらの吸収線は,エキシトン線とマグノンサイドバンドであることが,CsFeC13・2}～2

 0について京都大学のグループによって行われた,周じ領域の吸収線に対する帰属との類推か

 らわかった。

 一方,磁化測定から,a軸に平行に外部磁場を加えると,イジングスピンの反転にともなう反

 強磁性相から強制強磁性相への,磁場誘起相転移が起きることが明らかになった。この相転移

 は4.2Kでは8Tから20Tにかけて起こるが,転移にともなってスペクトルの様子が大きく変

 わるのが観測された。磁場誘起相転移の中間相では,Aαと名付けた特有の吸収線が現れる。こ

 の吸収線は無磁場から磁場を大きくしていった場合・4.2Kにおいて,8丁付近から観測可能

 になり・磁場誘起相転移の進行にしたがって,急速に吸収強度が増大する。その後,12丁付近

 で最大値をとった後,減少し,強制強磁性相では観測することができない。我軸に平行な外部磁

 場を加えることによって,反強磁性相のエキシトン線は,異なる翻格子に属しているスピンが,

 外部磁場に対して平行か反平行かで,翻格子分裂を起こす。これに対し,Aα線はエキシトン線

 の一方の分枝が示すエネルギーシフトと同様に,磁場の大きさに比例して高エネルギー側にシ

 フトする。

 ホットバンドとして10K以上で観測されるHAO線と名付けた吸収線は,磁壁ソリトンに接

 している特別なサイトでのエキシトン励起によるものである。このサイトでは,交換相互作用

 が相殺されているために,HAO線は通常の反強磁性相のエキシトン線に比べて,交換相互作用

 のエネルギーだけ低エネルギー側に観測される。この吸収線はa軸に平行な外部磁場によって
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 副格子分裂を示し,その高エネルギー分枝は4.2Kで観測されたAα線に一致する。

 c軸に平行に外部磁場を加えると,HAO線に副格子分裂が観測されるが,ふたつの分枝の吸

 収強度は2Tと4Tの間で大きく減少する。一方,通常のエキシトン線は副格子分裂も,吸収

 強度の減少も示さない。

 一b軸に平行な外部磁場を加えても,各吸収線に大きな変化は観測されない。

 4.考察

 4.2Kで,磁場誘起相転移の中間状態にのみ観測されるAα線の磁場中での励起エネルギー

 は,磁壁ソリトンに接したサイトでのエキシトン励起である,HAO線の高エネルギー分枝と等

 しい。したがって,AO■線は磁場誘起相転移に際して,一次元格子内に生成される,交換相互作

 用の相殺されたサイトでのエキシトン励起であることが示唆される。基底状態のスピンはイジ

 ング性をもっているから,磁化が誘起されるのは外部磁場と反平行なスピン磁気モーメントが,

 磁場の方向に反転する過程である。このような場合は,一次元格子内には強磁性領域と反強磁

 性領域が共存していることになる。このような二つの相境界に接したサイトを考えると,交換

 相互作用が相殺されるサイトが存在することがわかる。このサイトは反強磁性相や強制強磁性

 相の内部には存在しない。さらに,磁化の値が飽和磁化の半分になる磁場で,サイトの数が最

 大になる。したがって,振動子強度が外部磁場に依存しないとすれば,エキシトン励起による

 呼吸強度はサイトの数に比例するので,AO'線がこのようなサイトでのエキシトンであると考

 えることによって,Aα線の吸収強度の磁場変化をうまく説明することができる。

 一方,一次元イジングモデル篤いると,一次元格子内で交換相互作用が相殺されたサイトの

 数を,温度と容易軸に平行な外部磁場の大きさの関数として計算することができる。4.2Kにお

 いて,このようなサイト数の磁場変化を計算すると,Aα線の吸収強度がこのサイトの数に比例

 するとした場合,観測された磁場変化を非常によく再現することができる。以上のことから,

 Aα線は磁場誘起相転移の過程で,一次元格子内に作られた強磁性領域と反強磁性領域の相境

 界に接したサイトでの,エキシトン励起であると結論した。上記の計算は,磁壁ソリトンに接

 し,同じく交換相互作用が相殺されたサイトでのエキシトン励起である,HAO線の副格子分裂

 のふたつの分枝に観澗される,吸収強度の磁場変化も再現することができる。

 これまでは一次元格子が持つ。軸方向の弱強磁性モーメントの存在を無視していたが,HAO

 線の。軸に平行な外部磁場による吸収強度の減少は,この弱強磁性モーメントを考慮すること

 によって説明される。14Kでの。軸に平行な外部磁場をかけた場合の磁化曲線から・6丁以上

 では弱強磁性モーメントはほとんど外部磁場の方向に向いていることがわかる。この状態で磁

 壁ソリトンが励起されると,一次元格子はソリトンをはさんで弱強磁性モーメントが互いに反

 平行なふたつの領域に分割される。したがって・磁壁ソリトンの励起には,弱強磁性モーメン

 トの反転にともなう大きなZeemanエネルギーが必要になり,ソリトンの励起が抑制される。

 そのために,RAO線の吸収強度が減少すると考えられる。
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 5.結論

 ハイブリットマグネットと組み合わせて27Tに及ぶ定常強磁場中での光吸収スペクトル測

 定装置を製作した。強磁場中の磁化測定と,この装置を用いて一次元イジング型反強磁性体,

 RbFeC13・2H20とCsFeC13・2H20の吸収スペクトル測定を行なうことによって,一次元格

 子内に存在する熱的に励起された逆位相境界(磁壁ソリトン),および外部磁場によって磁化の

 誘起にともなって作られる強磁性領域と反強磁性領域の相境界におけるエキシトンの存在を明

 らかにした。そして,これらのエキシトン線の励起エネルギーと,吸収強度の温度変化,磁場

 変化の実験を一次元イジングモデルを用いた計算で再現することができた。
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 論文審査の結果の要旨

 武田君提出の論文は,強磁場下に、おける擬一次元反強磁性体であるRbFeC13}{20の光吸収ス
 ペクトルの実験研究をまとめたものである。この論文においてこのイジング異方性の強い擬一

 次元反強磁性体が磁場をかけると強磁性状態に遷移する過程で,反強磁性鎖の逆位相境界(磁

 壁)の励起による光吸収スペクトルを発見し,その吸収線の磁場・温度変化の強度及び波数(エ

 ネルギー)変化の解析から磁化過程を理想的なイジング反強磁性模型による磁壁ソリトン理論

 で解明できる事を初めて示した。

 この研究成果をもたらしたものは良質の単結晶の作成,大型の超伝導ハイブリット磁石に設

 謬する光吸収実験を効率的に行える装置の開発,更に光吸収機構の理論的解明が未解決では有

 るがスピン励起に関する選択則を満足する光吸収が発見されたことと,当然の事ながら超強磁

 性場を利胴可能となった事によるものである。

 この論文の最大の評価は,特殊なスピン励起による光吸収スペクトルの発見並びに光吸収ス

 ペクトル実験結果が理想的に単純なイジング模型で解明できる事を見事にしめした点にある。

 しかしながら,スピン励起の基礎となるFe2+スピン基底状態を与える電子状態が未だ不明であ

 る。その原因は複雑な結晶構造による結晶が解かれなかったことにある。スピン励起がイジン

 グ異方性の基で起こっているが,その異方性の起源が不明である。そのために光吸収機構の解

 明が不可能であった。にも拘らず,さきに述べたように理想的な単純なイジング模型が成立す

 ることは全くめざましい発見である。光吸収スペクトルの強度が強められる原因やスペクトル

 線巾の温度,磁場変化の解明も残された課題である。

 このように問題も多く残されているものの,全く新しい光吸収の発見は今後この分野の発展

 に重要な足跡を残す事で高く評価される。武田君は難解な問題をよく勉強し,解決にはいたら

 なくとも,ある程度理論的な示唆を与えた事,そして何よりも新しい実験技術を修得し,将来

 実験物理研究者として自立して研究活動を行うに必要な高度な研究能力と,学識を有する事が

 評価された。

 よって,武田全康提出の論文を理学博士の学位論文として合格を認める。
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