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ZnCr2O4 belongs to a frustrated antiferromagnetic Heisenberg spin system 

in which the ground state is macroscopically degenerated. This degeneracy of 

the ground state is lifted by quantum and thermal fluctuations. These 

fluctuations stabilize the collinear magnetic structure. This is called order 

from disorder phenomenon.  We investigated magnetization process of 

ZnCr2O4 by Faraday rotation measurements and temperature dependence of 

collinear plateau phase. We observed order from disorder phenomenon and 

show that the width of the plateau in magnetic field is widened as 

temperature increases. 

  
 

１．はじめに 

Cr 系スピネル酸化物 MCr2O4(M は非

磁性金属原子)は、磁性を担う Cr

3+
イ

オンがパイロクロア格子を形成し、幾

何学的にフラストレートしたハイゼ

ンベルグスピン系と考えられている。

この系では、フラストレーションを解

消するため、ネール温度(12.5 K)で結

晶構造も同時に変化する。また、

CdCr2O4における磁化測定から 28 T で

磁化に不連続な飛びが起こり、飽和磁

化である 3 µΒの半分のところで、共線

的（collinear）な磁気構造である 1/2 

プラトーが現れ、磁気構造の変化とと

もに結晶構造も変化することが分か

っている[1]。これは、スピンと格子

が強く相互作用しているためであり、

スピンハミルトニアンは、 

 

  ℋ = ∑ ���� ∙ �	 − b(�� ∙ �	)��(�,	)   

     −h ∙ ∑ ���       (1) 

と表せ、右辺第二項の双二次交換相互

作用は、共線的な磁気構造を安定化さ

せる。また、量子揺らぎや熱揺らぎは、

通常、磁気構造を壊す働きをするが、

フラストレーションのため基底状態

にマクロな縮退がある場合、揺らぎに

対して共線的な磁気構造が安定化す

る order from disorder[2] が起こる

ことが知られている。特に、揺らぎの

効果が大きい二次元系のカゴメ格子

や三角格子で詳しく研究されている

[3,4,5]。三次元系であるパイロクロ



ア格子でも order from disorder が顕

著にあらわれることが理論の面から

わかっている[6]。しかし、双二次交

換相互作用も共線的な磁気構造を安

定化させるので、order from disorder

と区別するため、双二次交換相互作用

の係数 b の小さい物質 ZnCr2O4で磁化

過程の温度依存性から熱揺らぎの効

果を調べた。 

ZnCr2O4 で共線的な磁気構造は、100 

T 以上で現れるため、超強磁場が必要

となる。しかし、超強磁場下では、誘

導法による磁化過程は、誘導電圧が大

きいなどの困難があるため、ファラデ

ー回転法による磁化測定を行った。 

ファラデー回転法は、ファラデー回

転角が磁化の奇数次の項を用いて、 

  θ� = aM + bM� + cM� +∙∙∙   (2) 
と表せるので、θ�を求めることによっ

て間接的に磁化を求めている。 

２．実験 

磁場発生は、一巻きコイル法と電磁

濃縮法を用いた。それぞれ磁場発生は

μsのオーダーであり、物性測定には、

一巻きコイル法だと 190 T、電磁濃縮

法だと 500 T 程度まで測定可能である。 

試料は、フラックス法により作製さ

れたZnCr2O4の単結晶を厚さが100 μm
程度になるように光学研摩したもの

を用いた。ファラデー回転の信号は、

試料が厚い方が大きくなるが、光量が

減ってしまう。このため光量を増やし、

ファラデー回転の信号も得られる最

適な厚さとして 100 μm程度にしてい

る。また、試料が薄いので試料の補強

のために石英に貼り付けて研磨して

いる。 

光源は、半導体レーザー(波長 639 

nm)を用い、検光子で縦偏光と横偏光

に分けてファラデー回転角を求めて

いる。 

冷却方法は、ヘリウムフロー型のク

ライオスタットを用い、クライオスタ

ットには、絶縁体であるベークライト

やスタイキャスト1266を使っている。

約 5 K までの低温下で実験が可能とな

っている。 

３．実験結果 

今回の実験でファラデー回転角に寄

与する成分として石英のファラデー

回転と試料の反磁性項によるファラ

デー回転が考えられ、この項を補正し

て磁化過程を出している。この補正の

仕方で、過去に我々の研究室では、類

似物質の CdCr2O4 において強磁場まで

ファラデー回転角が式(2)の磁化の一

次の項でうまく表せることがわかっ

ている[7]。 

この補正を行った一巻きコイル法に

よる実験結果は、図１のようになる。 

 図 1 一巻きコイル法を用いたファラデー回転による ZnCr2O4の磁化過程 
 

120 T での磁化の飛びの後にキャント

(2:1:1)相を経て 135 T から 1/2 プラ

トーが現れることがわかる。1/2 プラ

トーまでの磁場 135 T とプラトーの幅

23 T の比は、23 T/135 T≒0.17 とな
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り、CdCr2O4の場合の33 T/28 T≒ 1.18

と比べてプラトーの幅が、小さいこと

から ZnCr2O4 では共線的な磁気構造を

安定化させる双二次交換相互作用の

係数 b が小さいことがわかる。また b

が小さい時に、キャント(2:1:1)相が

現れ、反強磁性相(AF相)からキャント

(2:1:1)相への相転移が一次転移であ

るという結果は、Penc等による予想と

一致する[8]。 

飽和磁化までにどのような相が現れ

るのか調べるため、より強い磁場下で

測定できる電磁濃縮法を用いた。実験

結果は、図 2 のようになる。 

 

 

 

 

 

 

電磁濃縮法でのファラデー回転によ

る磁化測定は、400 T弱まで行い、2.7 

µΒまで測定できたが、5.5 K での磁化

過程は、磁場発生時に振動が起こるた

め光信号が減少し、ノイズが大きくな

ってしまっている。また、入射する直

線偏光は45∘傾けているので、回転角

が45∘に近づくと縦偏光か横偏光のど

ちらかの光信号がゼロになり、ノイズ

が増える。このため、飽和磁化までに

相転移があるのか確認はできなかっ

た。 

黒の破線は、求等による予備的な計算

結果[6]で、式(1)において b=0.02 と

し、第三近接交換相互作用 J3を強磁性

的にして、サイズは、4×4×4×16 サ

イトでモンテカルロシミュレーショ

ン計算している。  

実験結果は、計算結果と強磁場側まで

定性的によく一致していることがわ

かる。 

 磁化過程の温度依存性を見てみる

と図 3 のようになる。 

 

一巻きコイル法では 190 T まで測定可

能だが、160 T を超えると測定が困難

となるため、温度によって 160 T弱ま

でしか測定していない。反強磁性相か
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図 3 一巻きコイル法を用いたファラデー回転によるZnCr2O4の磁化過程の温度依存性。図中の点は、それぞれの転移磁場を表す。 
図 2 電磁濃縮法を用いたファラデー回転による ZnCr2O4 の磁化過程（実線）と求等によるモンテカルロシミュレーションの計算結果（破線）[6] 
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らキャント(2:1:1)相への転移磁場と

キャント(2:1:1)相から 1/2 プラトー

相への転移磁場は、低磁場側へシフト

しているのがわかり、1/2 プラトー相

からキャント(3:1)相への転移磁場は、

ほぼ変化しないことがわかる。 

また、ネール温度 12.5 K より高温の

24 K での測定では、はっきりした転移

は、見えていない。 

この温度依存性を温度‐磁場相図

にすると図 4 のようになる。 

 

ここで、磁場の精度は±3 %の誤差が

あるとし、温度は±1 K のエラーバー

を付けている。温度が高くなるにつれ

て1/2プラトー相が広がっているのが

わかる。これは、熱揺らぎにより共線

的な磁気構造が安定化するためであ

り、order from disorder を観測した

ことになる。 

４．まとめ 

一巻きコイル法により 190 T、電磁濃

縮法により 400 T弱まで、ZnCr2O4の磁

化測定をファラデー回転法により行

い、5.5 K までの温度依存性を調べた。 

この結果を、求等による予備的な計算

結果と比較し、強磁場まで定性的な一

致を示した。また、温度が上がるにつ

れてプラトー相が安定化していく

order from disorder が熱揺らぎによ

って起こっているのを確認した。 
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図 4        ZnCr2O4の温度‐磁場相図    


