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2次元混晶強磁性系K2CucMI一刀F4(M-Co,Mn)の~
緩和と非線形現象
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1.はじめに

スピングラスの非線形帯磁率(x2)はスピン凍結温度におい七負発散することが理論的に指

摘され,実験的にも確認された.このことは通常の強磁性体や反強磁性体,あるいはスピングラ

ス以外のランダム磁性体の備界現象においてもx2q)振舞いに興味を喚起した-.反強磁性体では
i

温度のTN前後でのステップ状の変化,強磁性体で̀ぼTc通過に伴なう正負側へa)尭散など1-Lか理論

的に示され,実験で確かめられた･ところで実験でx2を調べるには交流法を用いる.交流法では

x2は周波数Uの交流磁場による誘導電圧の恥の高調波成分とLT,線形帯磁率xoとは全く別の
信号として検出されるので,直流法で得たx2,即ち観測された帯廼率から線形部分を差し引いて

x2を導出するよりははるかに明確なx2を得ることが坦葬る.さらに更流法で得たx｡≡xa-ixL'
から緩和時間について重要な情報がもたらされるが,同じく交流法によるx2にも緩和I_=絡んだ

現象が内在されている.はずである･従って交流非線形体磁率(x2)の研和 ま .スピングラスでの

負発散の確認でその役目を終えたのではなく,今後スピン系の動的現象解明に大きな役目をは

たす可能性を持っている.この観点から本研究を進めた.

化合物磁性体の磁気イオンをランダムに異種の磁気イオンで置換した磁性系では,嘩気相転

移温度や磁気凍結温度近傍以下の温度領域で,スピンの緩和が極めて遅くなることが知られてい

る･スピングラス系あるいはランダム磁場効果が支配する系におけるこのlong-timedyna血cs

の現象は理論,実験両面 からさかんに研究されている.ランダム系の中で,異種イオンの濃度が
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図1･Ⅸ2CuF4(I-1)のxo･(a)f<1kHzを代表する.(b)および(C)は数10MHzにお
けるxoで,(b)は実数部分,(C)は虚数部分.
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図2･(a)Cu-Co(3-0･99,XY相)のxo,(b)Cu-Co(I-0･91,Ising相)のxo,(C)Cu-

Mn(x=0･93,XY牲)のxo.いずれも実数部分.I

低くてランダム磁場を発生させるほどでもなく,また長距離秩序を壊すほどでもない系におい

てもlong-timedynamicsは磁気秩序化の動力学をslowdownさせることが理論的に指摘されて

いる.(1･2)例として強磁性ランダム系をとる.母体の磁気イオンと異種磁気イオンとの結合は反

強磁性的であるとす冬.異種イオンで置換したことによる効果が極めて弱い場合,強磁性的長

距離秩序は生じるであろう.しかし,異種イオンを中心にして,up,downに磁化したspimのグ

ループに別れ,磁区を作るであろう.それらの磁区の間に生じる磁壁は交換相互作用が平均値

より弱い場所で動きが制約される.異種イオン配置のランダム性によって,磁区の磁化及びその

温度依存性は磁区ごとに異なる.従って,磁区の構造は温度と共に連続的に再配列を繰り返す.

これがスピン緩和のslowdownとして交流帯磁率に現われる.交流線形帯磁率x｡の実数及び虚

数部分(xも,xL')から,緩和時間を推定できることは古くから知られているが,非線形帯磁率に
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図3･(a)Cu-Co(a-0･91,Ising相)のxDC≡ M/H,(b)Cu-Co(3:-0.91,Ising相)の

2KにおけるxBFcCの時間変化.
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図4･(a)Ⅸ2CuF4(==1)のx'2,(b)Cu-Co(3=0.91,Ising相)のx;.

long-timedynamicsの効果がどのように現われるか,まだ分かっていない.

ここでは2次元強磁性体K2CuF4のCu2十をCo2+,あるいはMn2+でランダムに置換した混

晶革K2CucCo1-cF4(Cu-Coと略す)およびK2CucMnl-rF4(Cu-Mn)における強磁性相を対象

にする.Cu-Coは1_>I>0.85の範囲でxの低下に伴ない,XY,Oblique,Isingの3強磁性相

に分かれる.この3相分離は異方性の競合によるものである.一方Cu-Mnもxの高い領域で強

磁性相を持つが,異方性の競合が弱いので,XY相のみである.

2.線形帯磁率

交流法によるxも,x;'は次のように定式化されている･xa-x∞+.(xs-x∞)/(1+LJ2T2),
x;I-(xs-x∞)LLU/(1+W2T2)ここでTは緩和時間,xsは熟平衡状態の帯磁率,-x∞は断熱状態の

帯磁率である.従ってxaとxt'との測定からTを得ることが出来る.Cu-CoやCu-Mnの強磁性相

で,K2CuF4に比べて緩和時間がいかに遅くなるかを調べた･図1にK2CuF4(I-1)の転移温

度近傍のxoを示す.K2CuF4は交流磁場周波数f-W/27T<1kHzの範囲ではx;'は現われず(図ヽ

1(a)),Ief数10MHz～100MHzでxb'が観測され(図1(C)),xaとxb'とから緩和時間はT =ご10ー9sec

と推定されている.(3)cu-co系のx-0.99(XY),I-0.91(Ising)の試料では 1kHz以下でx/.I

が観測される(図2(a),2(b)).この結果からCoによる置換で丁が10~3-10~4sec程度まで長

くなっていることが分かる.Cu-Mn系でもCu-Co系のXY相と同様なxL/が観測された.次に

直流法による磁化の温度依存性を示す.M/H≡xDCとして,Cu-Co,Cu-Mn両系ともに xDCに

ZFCとFCとの履歴が観測された.例としてIsing性のCu-Co(I-0･91)の結果を図3(a)に示

す･さらに図3(b)から分かるように,2KにおけるxZDFcCの時間変化はlogiである･この時間依

存性はXY性のCu-Co(I-0.99)およびCu-Mn(a･-0.93,ky性)でも同様である.
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3.非線形帯磁率
-ヽ

図4(a)にK2CuF｡の非鹿形帯磁軌 2の実数部分x;を示す･TcJl,向救う温度低下と皐転 負発

散が現われるが,強磁性体に対する理論が示唆するT<Tcで㊥正発散は現わおなかった.正発

散が観測されな■めは磁区の発生E=-!るものと由釈されている･Cu-CoPi.S,ing栃,(I =o:･91)に

おけるx/2はTcで負発散を示した後に温度の低下と-3t･に負側から正側へ大きな変化を示す(図4)･

この現象は今のところ申確な説明が出来ないが,温度変化に伴なう磁区の再配列,すなわち秩序

よびCu-Mn(I-0,93)においても観測された.
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図5･I(a)K2CuF4のx121,(b)Cu-Co(x=0･91,Ising相)のx'2I.

以上のようにT<Tcにおける線形帯磁率xoと非線形帯磁率x/2との振舞いを合わせて観ると,

Cu-Co,Cu-Mn系でのlong-timedynamicsがx左の異常な振舞いをもたらしていることは間違い

なさそうである.しかしx2の温度依存を理論的に説明するには至っていない.

最後にx2の虚数部分x;'の温度変化を図5に示す.Co-COや Cu-MnだけでなくK2CuF4にお

いてもTc直下からxl2'が観測された.x2の虚数部分が何を意味するのか,今後の理論的研究が望

まれる.
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