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6. ス ピ ング ラ スの 臨界 現 象

北大 ･理 谷 口年 史､ 都 福 仁

ス ピ ング ラ ス相 は各 ス ピ ンが ラ ンダ ムな 方 向 に凍結 した状 態で､ 斬 しい タ イプ

の相 転 移で は な いか との期待 が 持 たれ 最近 まで に多 くの研 究が な され て きた｡ ス

ピング ラス転 移が 熱 力学 的安 定 相へ の 相転 移 か否 か とい うこ とに答 え る一 つ の方

法 と して､ 転 移 点近 傍の臨界 現 象 を調 べ る こ とが 考 え られ る｡ 通常 の 相転 移 の場

合､ その相 を特 徴付 け る秩序 変 数や 秩 序変 数 帯磁 率 が 転移 点近傍で どの様 にふ る

まうか を表 す 臨界 指 数が 定義 され､ そ れ らの 指数 の 間 には満 たすべ き閲係が 存在

す る こ とが わ か って い る｡ ス ピ ング ラ ス転 移 が熱 力学 的安 定相へ の 相 転移 で ある

とい う立場 に たった ス ピ ング ラ スの 分 子場 理 論 に よ る と､ 秩序変数 は 各サ イ トの

スピ ンの熱 力学 的平 均 の二 乗 を空間 平 均 し た もの とな り､ この こ とよ り共 役 な鵜

は磁 場 の二 乗 にな る｡ また秩 序 変数 帯 磁率 は磁化 を磁 場 で 展 開 した と きの非 線形

項 とな るこ とが 示 され た｡ その 後 この 非線 形 帯磁 率 x 2の測 定が行 わ れ ,ス ピ ング

ラス転 移温 度 で発 散 して い る こ とが わ か りス ピング ラ ス転 移 は協 力現 象で あ ると

い う認識が 実験 的 に も確 立 され るに至 った｡ しか し相 転移 を特徴付 け る臨 界 指数

の値 は､ 軍q定 温 度､ 磁場 領域が 不適 切 だっ た ため 現 在 まで 統 一的 な 値 は得 られて

いな い｡ 日 とこ ろで､ 分子場 理 論か らはス ピ ング ラ スの磁 場 中での 掘 舞 い に関 し

て興 味深 い予 測が な されて い る｡ ス ピ ンの 成 分数 が 二 成 分 以上の場 合､ 磁 場 に対

す る ス ピンの平 行成 分 と垂 直成 分の 凍結が 異 な る温 度 で起 こる とい うもの で ある｡

さ らに この 磁 場 中で の ス ピ ング ラス転 移曲線 と臨 界 指 数 の 関係 につ い ても議 論が

な され てい る｡ 2)しか しなが ら これ らの理 論 と実 験 結 果 との対応 は 不 明な 点が 多

く､ 統 一的 な 見解 は得 られ て い な い｡ そこで 以上 の 点 を明 らか にす る ため に我 々

は代表 的な ス ピ ング ラ ス合 金 で あ る AuFe4at.完Fe.AgHn4at.‡Hnで､ 非 線 形帯

磁率 の 測定 か ら臨界指 数 を求 め､ ま た直流 磁 場 に垂 直な方 向 の線 形 帯 磁率､ 非線

形帯 磁 率の 測 定 か らこの物 質 の 磁場 一渦度 相 図 を決 定 した｡

測 定 は相 互 イ ンダ クタ ンスを 用 い た交流 法 によ って行 われ た｡ 線 形 帯磁 率 xo,

非線 形 帯磁 宰 x 2は､ 角 周 波数 Uの励 起 交流 磁場 h8Sinutに対す る同 じ周 波 数成

分 U ,第三高 調波 成 分 3Uの応答 と して検 出 され る｡ 転移 点 よ り高 温 側 で磁 場 によ
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り喜秀起 され る秩序変数 は x 2h82 とな り､ 一般的 な二次相 転移の=理論 との対 応を

考 える と､ x2h82/Eβが ho2/6β◆γを変 数 と してあ る関数 (スケー リング関数

)で表 され る串が期待で きる｡ ここで β,γは臨界指数､ Eは T/Tg-1で定毛 され る

換算温 度で あ る｡ そ こで x 2の温度変化を転移点近 傍 (8 く0.1)で詳細 に測定 す る

事によ り､ 臨界指数の値が求 まる｡ その結果 AuFe4at‡Feの場合 β=1.0±0.2.

γ=2.0±0.2また AgHn4at.%Hnの場 合 β=1.0±0.2.γ=1.7±0.2と決定 され

た｡ (図 1)この二 つの臨界 指数を用 いて第 三の臨界指数 古が ∂=1+γ/β ともと

まる. さらに我 々は転手多点直上 での x 2の交 流磁場依存性 か ら上記測 定 とは独 立に

この ∂の値 を二つの試料 につ いて求 め た｡ その結 果 実験精 度内で ∂の 値が上 記計

算 と一致 しスケー リング関数 を用 い た解析が 正 しい ことが 確言.7!,され た｡ この 部よ

り､ スピング ラ ス転移 は分子場理■論 で 予測 された秩序変数 を用いて､ 熱力学 的平

衡相へ の相 奉云格 として記述で きる事が 実験 的 に示 され た｡

現 在 まで に求め られている臨界指 数 の値が なせ 色 々な値 を とるのか を考察 す る

ため に､ 簡単な授型 による解 析 を行 ってみ た｡ この模型は通常の ス ピ ング ラ スの

分子場理論 に原子短距離 秩序 を加わ えたものであ る｡ 3)数値計算の結 果､ 臨 界指

数を求 めるため に過去 に行 われ た実験 の温 度領域 と同 じ温 度韻域 (e〉0.1)で は見

かけの臨界指数が 大 きくな り､ その 値 は磁性 不純物や短距離相互作用の大 きさに

強 く依 存す るこ とが わか った｡ 図 2は FCC格子上 に磁性不純 物を 4‡分布 させ､

最近 持 ポ ン ドに短距離相互作 用 Pを仮 定 した場合 の非線 形磁化の スケー リング解

析で あ る｡ 実際 に､ 我 々の測定結果 も 6〉0.1の温 度領域で は見か けの臨界指 数の

値が 大 きくな るこ とを示 して い る｡ (図 3)したが って過 去 に得 られ た臨界指数

の値 は､ 臨界指数 を求め る温 度領域が 適切で ない ため に原子短距離 秩序の影響を

うけ正 しい値 にな っていない可 能性が ある と考 え･られ る｡

ス ピ ン成分が二つ以上の場 合､ 磁 場 に対 す る垂直成分の 凍結が あ る温度で起 こ

り､ さ らに低温で強 い不可逆性が 出現 す る というこ とが分子場理論 か ら予測 され

てい る｡ この逐次転移 を明か にす る ために､ 直流 磁場 に対 して垂直方向の帯 磁率

の測定 をお こな った｡ AuFe4at.完Feの場合 直流磁場 に垂直な方向の線形帯 磁率

はあ る温度 に折れ 曲が りを示 しその温 度が 磁場の増 加 に伴 って低温 側 に移動 す る｡

また この温度 で線形帯磁率の虚数部 が 急激 に増加 す ることか ら強 い非 可逆性が出

現す る過度 と考 え られ る｡ (図 4)同様の こ とは AgHn4at.‡Xnにつ いて も観測
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され た｡ 一方､ 非線 形帯磁率 の発散 は 直流磁 場 に よ って押 え られ るが､ その最大

値を示 す温 度 は磁場 によって変 化 しな いこ とが AuFe4at.芝Fe,AgHn4at.‡Hnの

測定か ら確 認 され た｡ これ らの 測定 よ り磁場 一温 度相 図上 に二本の 臨 界線が 描 け

る｡ 臨 界緑 をH～ T ¢ [TニトTg(H)/Tg(0)] と表 す と､ 強 い不可逆 性 が出現 す る

臨界 線 は¢=1.7(AuFe4at.蔦Fe),¢=1.55(AgHn4at..LHn)とな りこの 値は先 に求

め た臨 界指数 の伯 を用 いて(β+γ)/2に近 い値を取 るこ とが 分か る｡ この関係は

スケー リング変数 H2/Eβ◆γ=COnSt.とい う条件 か ら導 か れ るこ とか ら､ 低 温側

の臨 界線 は相 転移線 とい うよ りクロ スオー バー緑 と考 えるべ きで あ ろ う｡ 磁場中

の スピ ング ラ ス転移 につ いて は､ その 存在 も含め て また リエ ン トラ ン トスピ ング

ラス との関 連 か らも､ 今 後の研究が 必 要で あ ろう｡
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