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論文内容要旨

 スピングラスの研究は古くから行われているが,いまだ十分な理解に至らない問題の1つと

 してリエントラント転移がある。現在最も確かなものとされているHeisenbergモデルによる

 スピングラスの平均場理論では,リエントラント転移は宮発磁化に垂直なスピン構成分の凍結

 によるものであり,リ'エントラント相はこのような有限の自発磁化を持ち,さらにスピン横成

 分のランダムな凍結を伴う混合相であると予言されている。しかしながら,これが唯一の解釈

 であるのかどうか明らかにされていないというのが研究の現状である。実際,Campbe11らによ

 るAUo.81Feo.lg合金に関するMossb猟er効果の実験では,局所内部磁場を測定し,ある有限温

 度以下でこの値が急増するような結果が得られている。そして,これは高温で熱的に揺らいで

 いたスピン横成分が低温で凍結した分の増大によると解釈され平均場理論を支持するものと

 なっている(Campbelletal.,1983)。一方,MltsudaによるFe。、7A}軌3合金に関する透過中性

 子偏極率解析の実験では,やはり系の局所内部磁場を観測しているが,低温でこの値が増大す

 るような振舞いは得られず(Mitsuda,1986),平均場理論の予言とは異なる結果を与えた。筆

 者が特に関心を抱いたのは,このリエントラント転移点以下のスピン状態を長距離に渡るスピ

 ン相関を観測量とするパルス冷中性子小角散乱を中心に,局所内部磁場を観測量とする透過中

 性子偏極率解析,そして磁化測定により閣らかにすることである。このことは低温でなぜスピ

 ングラス性が出現するのかという機構とともに,低温相は如何に安定に存在するのかというス

 ピングラスの本質を理解する上で非常に興味深い問題であると思われた。筆者はまず研究を進

 める前に,より効率よく中性子小角散乱実験ができるように装置の改良を進めてきた。この内

 容はデータ集積及び解析系,試料周辺の広範囲に及ぶものであり大部分の精力をここに尽くし

 た。その結果本研究をスムーズに行うことができた。

 実験はリエントラント相のスピン状態を詳細に調べることを目的として,リエントラント転

 移点が他のスピングラス物質と比較して高温であるFe1-yA1、合金(x皿0.247,0、285,0.318,0.

 324,0.337)を研究対象とした。試料はb,c,c鉄の体心がランダムにFeと掘原子で置換され

 たFeA1型(CsC1型)の構造を持つように熱処理が施された単結晶(ただし,x皿0.337の試料

 は多結晶)である。さて,これまで中性子小角散乱の測定はx～0・3組成に関してのみなされて

 いたが,それらの散乱強度の温度依存性はChildとMotoyaらの結果(Child,1981,Motoya,

 翫ap三roandMuraoka,1983)とCableらの結果(Cable,Dav三dandParra,1977)で異なる振

 舞いを与えていた。筆者はこれらの違いは測定したQ領域の違いによるものであろうとの予想

 のもとで,広いQ領域を同時に測定できるという特徴を持つパルス冷中性子小角散乱装置(高

 エネルギー物理学研究所ブースター利用施設)を用いてこの予想を確かめること,その上でさ

 らに詳しい実験,解析を試みた。その結果以下のことが明らかになった。

 まず・リエントラント転移をはっきりと示すx=0.285の試料に関してパルス冷中性子小角散

 乱の測定を行った。図1(a),(b)は無磁場中に於ける散乱強度の温度依存性をQ≦0.05A『1,
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 Q≧0.05A一1の領域についてそれぞれ示したものである。図1(a)のQ領域では散乱強度の温度

 依存性は転移点の近傍に臨界散乱に起因すると思われるピークを持つような結果を与える。一

 方,図1(b)のQ領域ではTg近傍に見られたピークは消失し,およそ200K以下で低温に向

 かって単調に増大するような散乱強度の振舞いが見られる。この各Q領域に於ける結果はそれ

 ぞれ先に述べたx霊0.3の試料に関するC蓋ildとMotoyaらの結果,そしてCabieらの結果と

 定性的に同じ振舞いを与えるものであった。この結果,先の予想が正しいものであることを確

 認することができた。さて,無磁場中に於ける小さいQ領域での散乱はOmstein-Zemlke則

 (Lorentz型);Aκ12/(κ12+Q2)に従うようなQ依存性を与えた。スピン揺動を特徴付ける2つ

 のパラメーター,すなわち,振幅A及び相関距離の逆数κ三はリエントラント転移点Tg近傍で

 Tgに向かってAが発散し,κiは分解能程度の非常に小さい値を持つような鋭い温度変化を与え

 た・したがってリエントラント転移が協力現象による磁気相転移であることが確認された。た

 だし,Tg以下ではん1はTgに於ける極小値から徐々に増大し,最低温(MK)に於いてもおよそ

 100A程度の相関距離に相当するようなスピンの熱揺らぎが依然として穿在することが特徴的

 であった。この振舞いについては過去にMGtoyaらもx=O.3の試料に対して同じ主張をしてい

 る。

 また,およそ200K以下で散乱関数を眺めてみると,Lorentz型の依存性とQの大きな領域に

 於けるQ-4型のPorod則に従う依存性がクロス・オーバーする中閥のQ領域に有限の範囲に

 渡ってQ㎝3型の依穿性が現れることが確認されたが,このようなpowerねwの変化を与える散

 乱曲線の振舞いはフラクタル構造から得られる散乱曲線と非常に似通ったものがある(Slnha,

 1989)。フラクタル理論の与える構造の可能性がどれ位のものであるか詳細な研究は今後の課題

 である。

 さて,この研究の意義はQの大きな領域での散乱実験から次のような新しい情報が得られた

 ことである。すなわち,x=0.285の試料に関する無磁場中及び磁場中での測定により,およそ

 200K(>Tg)から低温に向かってただ単調に増大するスピン揺動成分がはっきりと見えたこ

 とであウ(図1(b)),また,同じ散乱強度の温度依存性はCableらのx=0.3の試料でも見ら

 れていたが,その起源をほぼ明らかにできたことである。これらは何度も主張するようにQの

 広い範囲を連続的に見ることによって,Qの小さな領域との対比がはっきりとできたからであ

 る。つまり,無磁場中に於ける散乱曲線のQ依存性の変化をPorod則などに従って解析するこ

 とにより14～28A程度の強磁性相関を持つ磁気的クラスターがおよそ200K1以下で存在し,こ

 のサイズはほとんど温度変化しないことがまず明らかとなった。また,図2は15Kに於ける散

 乱強度の磁場変化を表したものであるが,磁場の印加に伴って散乱強度が急に減衰し,有限の

 Qの位置にピークを持つような散乱曲線が得られることが解る。本研究ではこの散乱曲線を説

 明する平均的な描像をまず求めるために,均質な球状クラスター・モデルを考案した。その結

 果,このクラスターサイズは15K,5kOeで34Aとなり,無磁場中で得られた短距離相関距

 離i4～28Aと密接な関係があることが示唆された。また,同時にこの5kOeの最高磁場中でも
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 磁場方向に揃わないクラスター・スピンは低温でお互いランダムな配向を持つことが明らかと

 なった。ここで34Aという値は特定磁場下でのサイズであり,さらに磁場の値を増大させた場

 合に変化が現れることも予想されたが,磁化測定によれば15K,5kOeという状態は系のスピ

 ンのおよそ90%程度が飽和した状態であるので,この変化は少ないと思われた。また,散乱曲

 線がQの値の大きな領域で全く磁場変化しないことはクラスターの形状臨子が変化しないこ

 とに対応するので,これらのことから無磁場中及び磁場中で観測しているクラスターは同じも

 のである可能性が大きいと考えられた。そして,低温に向かって散乱強度が増大する振舞いは

 このクラスター・スピンがランダムに凍結を始めると考えれば旨く説明することができる。す

 なわち,Qの異なる領域に於けるスピン揺動の振舞いを全体的に眺め,x富0.285の試料のリエ

 ントラント転移を特徴付けると以下のようになる。まず,高温から温度を下げるにつれておよ

 そ200K付近で,系は14～30A程度の強磁性相関を持った領域に分割される。しかし,強磁性状

 態ではこれらのクラスター・スピンはお互い周位相で揺らいでいると考えられる。さらに温度

 を下げるにつれて凍結により徐々に位相がずれ始めTgで協力的にクラスター・スピンの長距離

 激序がなくなりスピングラス状態へ移行すると説明される。

 A1原子の濃度xを増加させた場合,安定的な振舞いはx=0.285の試料と同じであったが,特

 徴的な変化は散乱強度の減衰として現れた。さらにx霊0.324の試料では散乱にQ依存性がほ

 とんど見られなくなり・xの値の増大とともに相関距離が次第に短くなることが示された。これ

 らの結果は磁性を担うFe原子の割合が減少するにつれて,強磁性相関炉広範囲に及び難しく

 なったことに起因すると思われる。

 また,透過中性子偏局率解析の実験をx謡0.285,G.3駕の試料に対して行った。その結果,低

 温でのZFC過程に注目してみると,セミマクロなスケールで既に磁化は小さくなっており,自

 発磁化は存在しないという描像が得られた。この結果は中性子小角散乱で得られた描像と旨い

 対応を示すものであった。

 このように本研究で褥られた描像は平均場理論の予言とは異なるものであったが,スピン揺

 動がM～30A程度の磁気的クラスターの存在に支配されているということがリエントラントス

 ピングラスの本質であるのか,または,Fe鳳Ai。合金に特有な性質であるのかを決定すること

 はスピングラス理論への重要な寄与と考えられる。つまり,合金に不可避の構造揺らぎ(Feと

 A1との短距離秩序)と14～30A程度のスピン・クラスターとの相関をここで問題としている。

 この点を解決することは今後に残された重要な課題であると考えられる。
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 論文審査の結果の要旨

 常磁性状態にあったスピンが低温でランダムな方向を保ったまま凍結するものをスピングラ

 スという。また,温度を下げていくと一たん強磁性などの長距離秩序が出現し,さらに低温で

 スピングラス的になるものをリエントラントスピングラスという。しかし,この現象は実験的

 にも理論的にもまだ完全に理解されているとは云い難い。本論文は,パルス冷中性子小角散乱

 の実験を主な手段として,FeAi合金のリエントラントスピングラス状態のスピン相関を調べ

 たものである。

 スピン相関を調べるには中性子小角散乱が有力な手段であり,とくにパルス冷中性子を用い

 た実験は広い範囲の波数領域にわたるデータを同時にとることができるという長所をもってい

 る。本論文の著者は高エネルギー物理学研究所にある実験装置に多くの改良を加え,本研究だ

 けでなく多くの関連した研究を進める上に重要な貢献をした。

 リエントラントスピングラスの状態を示すものには多くの物質があるが,著者がとくに

 FeAl合金に着目したのは,リエントラントスピングラス状態を示す温度範囲が広いなどの理

 由によっている。FeA1のスピングラスはAlが27～50at%の組成範囲に存在するが,ここでは

 とくに28、5at%のものについて詳細な実験を行った。この試料のリエントラントスピングラス

 転移温度(Tg)は約ioOKである。

 この実験では波数0.008A一正からO.2A}1の範囲の中性子散乱強度が同時に得られ,15Kから

 800Kの温度範囲の実験が行われた。一定の波数の散乱強度を温度に対してとると,小さい波数

 ではTgでピークをもつが,大きい波数ではTg以下でも単調に増大する。このような結果はそれ

 ぞれの波数領域で従来から得られていたものであるが,広い波数領域の同時測定において確認

 されたことは大きい意義をもっている。

 大きい波数領域の散乱強度が低温で単調増大するのは,13～27A程度の強磁性相関をもつク

 ラスタースピンが次第に凍結していくためであると考察されている。本研究ではさらに試料を

 磁場中においたときの中性子小角散乱の実験を行い,たとえば15Kで5kOeの磁場をかける

 と,波数0.06A}1の付近に散乱のブロードなピークが現れることをみいだした。これも強磁性相

 関をもつクラスタースピンの凍結という考えで説閉されている。

 以上のような考えでリエントラントスピングラス転移を捉えることは興味深いものである。

 また,困難な実験を精力的に遂行した点も評価すべきであり,自立して研究活動を行うに必要

 な高度の研究能力と学識を有していると判断される。よって,鈴木淳市提出の論文は理学博士

 の学位論文として合格と認める。
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