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た ほ う が よ り ょ い 結 果 を 得 ら れ る ．

　 TDRIc よ り NaDNA の 水 和 水 の 瞬 電 緩 和 を 測 定 し た ． 最 も 低

周 波 に 現 れ る 生 命 結 合 水 の モ
ー

ド は 通 常 の ， 緩 和 時 間 の 分 布 を 表 す

Havriliak − Negami の 式 で は 説 明 で き な か っ た ． こ の モ
ー ド は あ る 種

の 振 動 の よ う で も あ る が ， 普 通 の 減 衰 撮 動 で は な い ． こ れ は SUM

モ デ ル に よ っ て 得 ら れ る ス ペ ク ト ル と よ く 一 致 し て い る ．

6．　 イ ジ ン グ ス ピ ン グ ラ ス Fe
。
Mni ．

。
Tio3 の

　　強磁場磁化過程 に よ る研究

海老 井 祥 代

　 高 磁 場 下 で の ス ピ ン グ ラ ス 系 の 振 舞 い を 研 究 す る た め に 、 典 型 的 な イ ジ ン グ 型

混 島 FexMnt ．xTio3 に っ い て 、 高 磁 堝 磁 化 過 程 を 測 定 した 。

　 強 磁 場 磁 化過 程 の 測定 は 、 FexMnt ．xTio3 の 全 濃 度 領 域 に わ た っ て 、
い ろ い ろ な

濃 度 比 の 重lt結 品 試 料 に っ い て 、 寵 と し て 、 最 大 測 定 磁 堝 〜 40↑、 測定 渦 度 4．2K で

行 な っ た 。 さ ら に 、 x ＝ 0．95、 0．75、 0．50 の 試 料 に っ い て は 、 最 大 測定 磁 堝

〜 leOT 、 測 定 温 度 〜 10K で の 磁 化 過 程 の 測 定 も行 な っ た e そ の 結 果 、
　 LO ＞ X ≧

O．33 の 試 料 に お い て は 、 IOT 以 下 の ［11磁 場 領 域 で 、
　 Fe ↑io3 の 磁 化 過 程 に 似 た ス

ピ ン フ リ ッ プ様 の と び が 蜆 測 さ れ た 。 LO ＞ x ≧ 0．33 の い ず れ の 試 料 に お い て も 、

ス ピ ン ブ リ ッ プ 様 の と び に よ っ て 達 す る 磁 化 の 大 き さ は 、 各 試 料 の 濃 度 比 か ら 見

積 っ た 、 フ ル モ ー メ ン ト に 対 応 す る 磁 化 の 大 き さ に 比 べ る と小 さ く な っ て い る 。

ま た 、 と び の 後 の 磁 化 の 磁 場 に 対 す る 傾 き は 、 い ず れ の 試 料 に お い て も FeTio3

に お け る 傾 き に 比 べ る と 大 き く 、 そ の 傾 き は 、 Mn 濃 度 の 高 い 試 料 ほ ど 大 き い 。 さ

ら に 、
〜 100T ま で の 磁 化 過 程 の 測定 で は 、 測 定 を 行 な っ た 3 つ の 試 料 全 て で 、 ス

ピ ン ブ リ ッ プ 様 の と び の 他 に 第二 の と びが 観 測 さ れ た 。

一 方 、 0．0 ＜ x ≦ 0．Z5 に お

い て は 、 Mn丁io3 の 磁 化 過 程 に 似 た ス ピ ン フ ロ ッ ブ 様 の と び が 観 測 さ れ た 。 し か し、

そ の とび が 起 こ る 前 の 磁 化曲 線 の 形 は 、 MnTio3 に お け る 磁 化過 程 の 形 と は 大 き く

異 な り 、 常 磁 性 体 に お け る 磁 化 過 程 の 形 に 類 似 し て い る 。 こ の 事実 は 、 O，0＜ x ≦

O．25 の 試 料 に お け る 磁 化 は 2 種 類 の 寄 与 か ら成 り 立 っ て い る こ と を 示 唆 し て い る 。

　 強 磁 場 磁 化 過 程 の 他 に 、 x ＝0．95 （TN ＝51K） の 単 結 晶 試 料 及 び 粉 末 試 料 に つ い

．
て 、 メ ス バ ウ ア 測 定 を 行 な っ た 。 測 定 は 零 磁 場 の も と で 行 い 、 測定 温 度 は 4．2K

で あ る o そ の 結 果 、 Fc2 °

モ ー メ ン ト の 中 に ス ビ ン 容 易 軸 で あ る e 軸 か ら 傾 い て
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い る もの が あ る こ とが 明 か と な っ た 。 こ の 事 実 は、 ス ピ ン に c 軸 と平 行 な 成 分

（ス ピ ン の 縦 成 分 と 呼 ぶ ｝の 他 に 、 c 軸 と 垂 直 な 成 分 （随 成 分 ）が 存 在 し て い る こ と

を 示 し て い る 。

　以 上 の 測 定 緒 果 を 考 察 す る こ と に よ り 得 ら れ た 結 論 は 次 に 述 べ る juTりで あ る 。

　 FexMni −xTio3 に お け る Fe−Mn 間 の 最 隣 接 の 交 換 相 互 作 用 に っ い て 、 そ の 符 号

が 負 で あ る と い う こ とが 明 か と な らた 。 こ の FexMni ．xTio3 に お け る Fe − Mn 間 の

最 隣 接の 交 換 帽 互 作 fllに っ い て は 、 こ れ ま で の 弱 磁 堝 下 で の 研 究 か ら は 、 そ の 大

き さ も符
・
号 も 全 く わ か っ て い な か っ た も の で あ る 。

　 FCxMni −×TiOe に お け る Fe 唄 n 間 の 最 隣 接 の 交 換 相 互 作 用 の 符 号 が 負 で あ る と

い う こ と か ら、 Mn が Fe の 中 に 孤 立 し て 存 夜 す る と考 え ら れ る よ う な Fe の 澱 度

の 非 常 に 高 い 試 料 に お い て は 、 Mn2 °

モ ー メ ン トは Fe2 ＋

モ ー メ ン ト が 形 成 し て い

る FeTio3 型 の 反 弥 磁 性 長 距 離 秩 序 （ c 面 内 は 強 磁 性 的 、
　 c 面 間 は 反 強 磁 性 的 に

ス ピ ン が 結 合 ）に 参 加 し て い な い と 考 え ら れ る 。 こ の こ と か ら 、 Fe の 濃 度 の 非 常

に 高 い 試 料 は 、 低 温 で も ス ピ ン グ ラ ス 据 が 出 現 し な い 反 強 磁 性 体 で あ る に もか か

わ ら ず、 そ の 反 強 磁 性 相 は 、 FeTio3 に お け る 反 強 磁 性 相 と は 異 な る 、 乱 れ を 含 ん

だ 反 強 磁 性 相 で あ る こ と が 明 か と な っ た 。

一
方、 Mn 高濃 度 側 の 反 強 磁 姓 体 と な る

試 料 に お い て も、 強 磁 場 磁 化 過 程 の 測 定 か ら、 系 の 中 で 、 Mn ↑io3 型 の 反 強 磁 性 秩

序 （ C 面 内 、 C 面 間 と も 反 強 磁 性 的 に ス ピ ン が 結 合 ）を 形 成 し て い る 状 態 と、 常 磁

性 的 に 振 舞 っ て い る 状 態 が 共 存 し て い る こ と が 明 か と な っ た 。 っ ま り、 Mn 高 濃 度

側 の 反 強 磁 性 相 も 、 MnTio3 に お け る 反 強 磁 性 相 と は 異 な る 乱 れ た 状 態 に あ る こ と

に な る。 こ れ ら の 事 実 は 、 低 温 で ス ピ ン グ ラ ス 相 の 出 現 し な い 試 料 の 反 強 磁 性 柑

に お い て も 、 系 の 中 は 既 に 乱 れ た 状 態 に あ り 、 ス ピ ン グ ラ ス あ る い は リ エ ン ト ラ

ン ト ス ピ ン グ ラ ス と な る 濃 度 領 域 に お い て 、 系 に 乱 れ が 突 然 現 わ れ る わ け で は な

い と い う こ と を 示 して い る 。

　 反 強 磁 性 体 に お い て は 、 ス ピ ン プ リ ッ プ 転 移や ス ピ ン フ ロ ッ ブ 転 移 の 起 こ る 転

移 磁 場 の 大 き さ か ら、 交 換 磁 場 の 大 き さ （llE）を 求 め る こ と が で き る 。

FexMni −x ↑ io3 に つ い て も、 反 強 磁 性 体 と な る 濃 度 領 域 の 試 料 に お け る IEE に っ い

て 検討 し た 。 Fe 高 濃度 Olllの 反 強 磁 性 体 と な る 試 料 に っ い て 、 ス ピ ン プ リ ッ プ 様 の

と び が 起 こ る 磁 場 の 大 き さ か ら HE を 見 戳 っ た 。 こ こ で 決 め た IIEは 面 問 の 交 換

相 互 作 网 の 大 き さ に 対 応 し て い る 。 Fe 高 淤 度 側 の 試 料 に お い て は 、 1［∈ は Mn 濃

度 と と も に 急 激 に 滅 少 し て い く こ と が 明 か と な っ た 。 ま た 、 そ の 変 化 率 は 、 や は

り Mn 濃度 と と もに 低 下 し て い く ネ ・一ル 点 （TN ）の 変 化 率 に 比 べ 大 き い 。　 TN に は 、
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il内、 而 間 を 含 め た 3 次 元 的 な 交 換相 互 作 川 の 大 き さ が 関 係 し て い る 。 即 ち 、
　 Fe

高 洟 度 側 の 試 料 に お い て は 、 Mn 濃度 が 高 く な る に っ れ て 、 面 間 の 交 換 相 互 作 川 の

大 き さ が 急 激 に 小 さ く な っ て い く と 考 え ら れ 、 況 品 に す る こ と に よ る 系 の 乱 れ が 、

裲 開 の 交換 相 互 作用 を よ り弱 め る よ う に 働 い て い る と 考 え られ る 。

一
方 、 Mn 高洟

度 側 の 試 料 に っ い て も、 ス ピ ン フ ロ ッ プ 様 の と び が 起 こ る 磁 場 の 大 き さ か ら、 Hε

を 見 ii’［o た 。　 Mn 高 濃 度 OIIIの 試 料 に お い て は 、　 IIε は Fe の 濃 度 と と も に 減 少 し て

い く 。 Mn 為 濃 度 側 の 試 料 に っ い て も HE と Ttl の 変 化 率 を 比 較 し た と こ ろ 、 2 っ

の 変 化 率 は ほ ぼ 一 致 し て い る こ と が わ か り 、 MnTiO3 に お け る TN の 値 が ｝1ε の 大

き さ に 比 べ 非 常 に 低 く な っ て い る と い う こ と が 明 か と な っ た 。 　MnTIO3 に お い て

｝IE の 大 き さ に 比 べ て TH が 低 い の は 、
　 Mn ↑iO3 が も っ 2 次 元 性 が 強 い と い う性 質

に よ る も の で あ る と 考 え ら れ る 。 以 上 の こ と か ら、 Mn 高 濃 度 側 の 試 料 に お い て は 、

混 晶 に す る こ と に よ っ て 而 間 の 交 換 柑 互 1乍用 の 柑 殺 の 条 件 が 醐 れ て 、 2 次 元 性 が

破 ら れ て い る と 考 え られ る 。

　 FexMni −x 丁io3 の ス ピ ン グ ラ ス 領 域 の 試 料 に っ い て は 、 既 に 行 な わ れ て い る メ ス

バ ウ ア 測 定 に よ り ス ピ ン の 横 成 分 の 存 在 が 観 測 さ れ て い た 。 FexMni ．xTio3 に お い

て 、 ス ビ ン に 横成 分 が 存 在 す る と い う事 実 は 、 強 磁 場 磁 化 過 程 の 測 定 か ら も ス ピ

ン ブ リ ッ プ 様 の と び の 後 の 磁 化 の 磁 場 に 対 す る 傾 き が 大 き い と い う 現 象 に よ っ て

確 か め ら れ た 。 さ ら に 、 今 回 x ＝O．95 の 試 料 に 6 い て 、 メ ス バ ウ ア 測 定 を 行 な っ

た 桔 果、 常 磁 性 一反 強 磁 性 転 移 を 示 す の み で 、 低 温 ま で ス ピ ン グ ラ ス 相 の 出 現 し

な い Fe の 濃 度 の 非 常 に 高 い 試 料 に お い て も 、
ス ピ ン の 横 成 分 が 存 在 し て い る こ

と が 明 か と な っ た 。 こ の 事 実 も、 イ ジ ン グ ス ピ ン グ ラ ス 系 に お け る 反 強 磁 性 相 は 、

亨｝通 の 反 弥 磁 性 体 の 反 強 磁 性 柵 と は 翼 な る 状 態 に あ る こ と を 示 す 新 し い 発 見 で あ

る 9

　 さ ら に 、 強 磁 場 磁 化 過 程 で 得 ら れ た 結 果 は 、 弱 磁 場 下 で の 研 究 か ら 得 ら れ て い

る濃 度 一濕 度 槲 図 と 密 接 な 関 係 1こ あ る こ と も明 か に な っ た 。 ス ビ ン グ ラ ス 系 に お

け る 高 磁 場 下 で の 研 究 は こ れ ま で ほ と ん ど 行 な わ れ て い な か っ た が 、 本 研 究に よ

っ て ス ビ ン グ ラ ス 系 の 高 磁 場 下 で の 振 舞 い が ス ピ ン グ ラ ス 系 の 性 質 を 理 解 す る 上

で 亟 要な 情報 源 で あ る こ とが 明 ら か に な っ た 。
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