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混晶FexMnl_xTi03の3-0.50の試料は,低温で典型的なイジング型スピングラス(SG)

になることを,いろいろな機会に報告してきた｡∫-0.5において,スピングラスとしての特徴

が,これまでに知られている多くの系に比べて強く現われている点が,混晶FexMnト xTi03

に対する我々の期待を膨らませた｡この系は,反強磁性体 (AF)どうしの混晶であるが,磁気

構造をみると,スピンはFeTi03では六方晶のC面内で強磁性的に,MnTi03では反強磁性的

に結合しており,最隣接相互作用の競合が,中間濃度領域でスピングラスの出現する原因にな

っている｡x-0と1が常磁性 (P)- AF転移,x-0.5がp- SG転移をすることがわかっ

ているので,x-0.5の両側に,いわゆるリエントラント転移p-AF-SGを示す濃度領域

の存在が期待される｡そこで,いろいろな∬の試料を作って,SQUID磁束計 (池田宏信氏の
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｢スピングラス(リエントラント転移を中心 として)｣

御好意による)で磁化の測定を行った｡

I. (濃度一温度 )相図

∬-0.75,0.65,0.60,0.55,0.50,0.41,0.33,0.25,0.15の各試料にっいて,零麗場冷

却 (ZFC)と磁場中冷却 (FC)の条件で,磁化MZFCとMFCの温度変化を測定 したoxZFC≡

MZFC/HとxFC≡ MFC/H の間にヒステレシスのみられる温度変化の様子を第 1図に示す｡
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(1)x-0.75,x-0.15:図には示していないが,全温度領域でxZFCとxFCは一致していて,

p-→AF転移を特徴づけるピークが観測されている｡

(2)∬-0.65,0.60 : x -0.60の振舞いをみると,p-AF転移を示す TN-32Kのピーク

の他に,-18Kに幅の広いピークがみられる｡しかし, xZFCとxFCの差は24Kから現われて,

それ以下の温度で磁化に長時間緩和が観測されるようになる｡従って,24K以下でスピングラ

スにリエントラント転移すると考えられる(Tg-24K)｡詳細は省略するが,18Kあたりの
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xzFCの幅広い山は,系がTg -24Kでスピングラスに転移 して磁場に対する応答が大きくな

ることと,低温になるにつれて xZFCが小さくなることの兼ね合いで生じたものと解釈される｡

試料x-0･65のxもtr-o･60と同様の温度変化をするoTN-22K,Tg-37Kであるo T<Tg

で xZFCがピークを示す例はこれまでに報告されていない｡FexMnl_xTi03は磁気的に濃厚な

系であるが故に,フラス トレーションの度合いが大きくて, リエントラント転移に伴 う状

態変化が帯磁率に強 く反映されたのであろう｡今後の研究に有望な系であると考えている

(次の有賀らの報告参照 )｡

(3)∬-0.55,0.50,0.41: 図には∬-0.55の例を示したが,他の試料の温度変化も同様で

ある｡x -0.60と3 -0.55でFe濃度の差は僅か5570であるが,帯磁率は劇的に変化している.

x-0.55では,p-SG転移を示す鋭いカスプ状のピークが観測されて,低温側で xZFCとxFC

に差が生じ,スピングラスに特徴的な磁化の長時間緩和がみられる｡

(4)a-0.33.･ xZFCがカスプ状ピークを示す温度以下で帯磁率にヒステレシスが存在するo

しかし,低温側の温度変化の様子は∬-0.41のもの (∬-0.55と定性的に同じ)とは全く異な

っている｡温度を下げていくとxZFCの温度変化が緩慢な領域がしばらく続いて,7Kあたりか

ら急激に減少を始める｡xZFCの変曲点は-12Kである｡-12Kを境にして磁化の長時間緩和

の様相は大きく変化する｡T>-12Kでは,長時間緩和があるとしても,その時間尺度は非常

に長く,100分程度の測定では有意な情報が得られなかった. 一方,T<-12Kでは,x-0.50

と同程度の時間尺度の緩和が観測される｡そこで,我々は低温の状態がスピングラスと判定し

て, xZFCの変曲点をTgと定義した(Tg-12K)Oでは,xZFCがカスプを示す温度ではどのよ

うな転移が生 じているのか｡xFCの振舞いに着目すると,xFCは測定磁場Hに敏感で,Hが小

さい程,その値が大きくなる傾向を示

す｡その様子は稀釈反強磁性体によく

似ている｡断定はできないが, とりあ

えず,カスプの温度以下で,ランダム

反強磁性体が形成されると考えておく｡

もしそうであれば,α-0.65,0.60と

は異なるリエントラント転移を示す例

となろう｡

(5)∬-0.25: α-0.33の温度変化

と似ているが,下の転移点が存在しな

い｡
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第2図
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｢スピングラス(リエントラント転移を中心として)｣

以上の結果をもとにつくった相図を第2図に示す｡Mn高濃度側の転移点の濃度変化も,∬-

0.25と0.15の間にもうーっ相境界が存在することを示唆している｡

Ⅰ.スピングラス状態における磁化の長時間緩和

試料x-0･50をTg以下のある温度に保っておくと,MZFC及び熱残留磁化MTRMは時間のベ

キ乗で変化し,ベキは温度の指数関数であることを報告した.1)この結果は,0gielskiのシミュ

レーションの結果2)とよく一致している｡彼は,短距離 ･イジングモデルを用いて,熱力学的

平衡状態における秩序パ ラメタq(i)-<SX(0)Sx(i)>の減衰を求めているので,我々の結果

がそれとよく一致するということは,長時間緩和を示すスピン系の状態は,熱力学的平衡状態

からそれ程かけ離れてはいないことを示唆している｡詳細は文献 1)を参照していただきたい｡
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