
｢磁性体における新しいタイプの相転移現象｣

異方性 の競 合 す る反 強 磁 性 混 晶 に対 す る二 体 近 似 理 論
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ス ピン異 方 性 が 直交 す る二 種 の反強 磁 性 休 か らな る ラ ンダム混 晶 は､三 種 頬 の 異 な る秩 序 相

を持 つ こ とが知 られ て い る｡ 高濃 度 領 域 と低 沸度 領 域 に お け る全 ての ス ピ'ン が主 た るス ピンの

容 易軸 方 向 を向 い た二 つ の反強 磁 性 相 と､ 中間 濃度 領 域 に現 れ る OA F相 と･呼 ば れ る ス ピンの

向 きが い ずれ の ス ピンの 容易 軸 か らも傾 いた相 とで あ る｡ この混 晶 の相転 移 点 の 性 質 は繰 り込

み群 を用 いて､相 図 ､磁 化の温度 変 化 ､磁 化輩 ､比 熱 等 は分 子 場 近 似 を用 い て研 究 され て来 て

い る｡

異方 性 の競 合 す る混 晶 の研 究 に おけ る中心 的 課題 は ､濃度 と共 に磁 気的諸 量 に現 れ る異方 性

が どの様 に変 化す るの か を理 解 す るこ とで あ る｡木 研 究 で は､ イジ ング的異 方 性 とXY的異 方

性 が競 合 す る場 合 ､それ ぞれ の異 方 性 の特 徴 が混 晶 の性 質 に どの様 に影響 す るの か を調 べ た｡

一般 に ､ 分子 場 近 似 は取 扱 が簡 単 で定 性 的 に は正 しい結 果 を与 え る と考 え られ る が ､異 方性 の

聖 が イシ ンク的 かIYY的 かの 差 ､磁 化率 等 の渡度 変 化 ､特 に､転 移点 にお け る異 常 が どの程 度

明 瞭 に現 れ ろが等 を議 論 す るC/T)に は不 十 分 であ る｡ また､ ラ ン ダーム磁性 体の 特 徴 の 一一･つ と して

磁 化等 が その 周 りの局 所 環境 の違 いに応 じて空 間 的 に揺 ら ぐこ とが あ る｡ この よ うな局 所 環 境

効 果 を考 置 す るこ とは ､異 方性 の 競 合 す る混 晶 の理 解 に お いて重 要 で あ ると考 え られ る. そ こ

で､ 自由 エ ネルギ ーの クラス ター展 開法 を用 い て､ ス ピン対 ク ラ ス タ ーまで を正 確 に取 り扱 う

二 体近 似理 論 を開発 した｡定 式 化の 詳細 は文 献 1) に譲 る ことにす るが､ この理 論 は二 体近 似

以 上 に も簡単 に拡張 で き､ ス ピン間 相互 作用 が最 隣接 ス ピン間以 外 に第二 ､ 第 三 隣 接 ス ピン問I

に も働 い て い る場 合 に も適 用 で き る｡ また ､ ク ラ ス ター内 の ス ピン働 く有 効 場 が 周 りの ス ピン

配置 に 依存 す るこ とを とお して ､局 所 環 境 効 果 は 自動 的 に取 り入 れ られて い る｡

モ デ ル

2個の 副 格 子 に分割 で き る立 方 格 子 上 に ラ ンダ ム に分 布 した イジ ング的異 方 性 を持 つ A -ス

ピン とXY的異 方性 を持 つ B-ス ピンの混 晶 を考 え る｡ A -ス ピン ,B-ス ピン とも に ス ピン

の大 きさ は 1/2と し､異 方 性 は最 隣接 ス ピン間 に働 く異 方 的交 換 相 互 作 用 で記 述 され るもの と

し､外項 hの も とで､ ハ ミル トニ ア ン

)d =92_
･L､･J)局(S予S; 十SLa-S;)十.郡 朝 一紳 享J描 L

で表 され る系 を考 え る｡A-ス ピンの容 易 軸 を Z 軸 に と る｡異方 性 の強 さ は一 つの パ ラ メ タ -

r (0<r<1) を用 い て､ ∫ z… = J xBB= J ､ J xM = I zBB= rJ の形 で表 す ｡A-Bス ピン

間 の 相互 作 用 はA-A ス ピン間 お よび B-Bス ピン間 の相 互 作用 の 幾 何平 均 で 与 え る｡ この よ

うに簡 単で対 称 的 な ハ ミル トニ ア ン を採 用 した理 由 は ､ イジ ング 的異 方性 とXY的 異 方 性 との
差 を与 え な い分 子 場 近 似 を用 い るか ぎ り､全 て の結 果 はA -ス ピンの漉度 c A =1/2に関 し対 称

に な るため ､結 果 に現 れ る非対 称 性 を調 べ る こ とに よ り異 方性 の差 が議論 で き るか らで あ る｡
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計算結果

以 下 ､得 られ た結果 の主 な もの を記 す｡

(1)濃度 一温度 面 におけ る相 図

相 図 は､常 磁性 相 と2つの反強 磁 性相 と を分 け る2本 の転 移緑 と OAF相 と2つの反 強 磁性

柑 とを分 け る 2本 の転移線 か らな る｡転移 温度 は分子 場近 似 と比 べ大 き く減 少 す る｡ また､ X

Y成分 が そ ろった反強磁性相 が現 れ る濃度 範 囲 は殆 ど変 化 しな いが ､ イジ ング成分 がそ ろ った

反 強 磁性 相の濃度 範 囲 は広 が る｡結果 と して､ 0AF相 の現 れ る領域 は狭 ま り分子場近 似の与

え るものの半分程度 に まで な る｡ この ことは､ ⅩY異方性 は イジ ング異方 性 と競合 した場合 壊

され易 いことを示 して いるもの と考 え られ る｡強磁性 混晶 に対 して も同様 の計 算 を行 った とこ

ろ磁 化の向 きが傾 いた相 (0F相 ) の現 れ る領域 は分子場近似 の与 え るもの と同程度 とな り､

異 方性 の競合 を問題 にす る場 合強磁 性 体 と反強磁性 体 との間 に は顕 著 な差 が あ るもの と考 え ら

れ る｡

(2) 0AF相 の磁気 構造

OAF相 においては各 ス ピンの熟 平 均値 の向 きはその置 かれ た局 所 環境 に依存 して い る｡異

方性 が弱 い場合 には､各 ス ピンの向 きの分 布 は単純 で あ り､分布 関数 は全体 の磁 化の向 きに ピ

ー クを も って い る｡ しか し､異方性 が強 くな ると各 ス ピンの向 きの分布 は広 が り､ Z軸 向 きか

らx軸 向 きまで殆 ど一様 に分布 す る ようにな る｡従 って､ 0AF相 を単 に磁 化が元 の容易軸 か

らあ る角度傾 いた相 であ ると見 なすの は余 りに も単 純 な描象 と言 わ ねば な らな い｡ ス ピンの向

きが分 布 して い ることは OAF相 の特 質 の一 つで あ り､ この観点 か らみ るとOAF相 は通 常 の

反強磁 性 相 とは質 的 にも異 な った相 と言 わ ねばな らな い｡

(3)磁化率

分 子 場近似 に よれば､反強 磁性 相 か らOAF相 への転移点 で磁 化率 は明 らかな折 れ曲 が りを

示 す｡ しか し､二体近 似 を用 いた計算 で は この折 れ 曲 が りはかな り不 明 瞭 にな り､特 に異方性

が強 い場合 には平行磁化率 ､垂 直磁化 率 ともに この転移点 で殆 ど異 常 を示 さな い｡従 って ､磁

化率 の温度変 化 に何等異常 が兄 いだせ な くて も､ この ことか ら直 ち に 0AF相 への二次転移 が

ない とは結論 され ない ことにな る｡

結 論 と して､異方性 の競 合 す る混 晶 の理解 を進 め る上 で分 子場 近 似 は不十分 で あ り､定量 的

には も とよ り定性 的 に も二体近 似理 論 を用 い る必 要 が あ るこ とが わ か る｡ また ､局所環境効果

を取 り入 れ ることも必 要 で あ るこ とがわ か る｡
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