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研究成果の概要（和文）：本研究では、幾何学的フラストレート系スピネル化合物を研究対象として、主として超音波
音速測定により新奇な磁気揺らぎおよび磁気励起の研究を行った。その結果、スピンフラストレート系スピネルZnFe2O
4および軌道縮退系フラストレートスピネルMgV2O4の研究において、特に顕著な研究成果を得た。
ZnFe2O4の超音波音速測定による研究では、フラストレーションの低温での増強を示唆する弾性異常の観測に成功した
。
MgV2O4の超音波音速測定による研究では、軌道揺らぎと局所スピン励起の共存を示唆する弾性異常と、格子乱れによる
フラストレーションの増強を示唆する弾性異常の観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：This project performed study of novel magnetic fluctuations and excitations in 
frustrated spinel compounds by using ultrasound velocity measurements. And remarkable research results 
were obtained especially in the study of spin-frustrated spinel ZnFe2O4, and the study of 
orbital-degenerate frustrated spinel MgV2O4.
The ferrite spinel ZnFe2O4 is a spin-frustrated magnet, which exhibits the absence of magnetic and 
structural transitions down to low temperature. The ultrasound velocity measurements observed elastic 
anomalies suggesting the evolution of frustration at low temperatures.
The vanadate spinel MgV2O4 is an orbital-degenerate frustrated magnet, which exhibits successive 
structural and antiferromagnetic transitions at 65 K and 42 K, respectively. The ultrasound velocity 
measurements observed elastic anomalies suggesting the coexistence of orbital fluctuations and local spin 
excitations, and elastic anomalies suggesting the enhancement of frustration by lattice disorder.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
幾何学的フラストレート磁性体では、スピ

ン揺らぎを反映した多彩な新奇物性が発現
するが、その一つにスピン分子とよばれる特
徴的な幾何学形状をもつ短距離スピン相関
の発達がある。スピン分子励起は、クロムス
ピネルをはじめとする複数のスピネル酸化
物の非弾性中性子散乱実験で観測されてお
り、スピン分子の形成がフラストレート系に
普遍的な現象であることが示唆されている。 
研究開始の前年、スピン分子の形成を示唆

する新たな実験結果として、クロムスピネル
の超音波音速測定においてスピン分子由来
の弾性異常の観測が報告された。この実験結
果は、スピン分子と格子との結合を初めて明
らかにしただけでなく、超音波測定がスピン
分子状態の強力な研究ツールとなることを
初めて実証したものであった。 
 
２．研究の目的 
本研究は、クロムスピネル以外の様々な幾

何学的フラストレート系スピネルについて、
主として超音波音速測定により、フラスト
レーション由来の新奇な磁気揺らぎおよび
磁気励起を研究することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、スピネル酸化物の純良単結晶
について、全ての独立な弾性モードでの超音
波音速測定を行い、フラストレーション由来
の弾性異常の観測を試みた。実験には自作の
超音波測定装置を用いた。この装置は、パル
スエコー法と位相比較法を組み合わせた手
法で音速（弾性率）を測定するものであるが、
ppm 以上の極めて高い精度で音速測定を行う
ことが可能である。 
 
４．研究成果 
本研究では、幾何学的フラストレート系ス

ピネル化合物を研究対象として、主として超
音波音速測定により新奇な磁気揺らぎおよ
び磁気励起の研究を行った。その結果、スピ
ンフラストレート系スピネル ZnFe2O4 および
軌道縮退系フラストレートスピネルMgV2O4の
研究において、特に顕著な研究成果を得た。 
フェライトスピネル ZnFe2O4 は、磁性を担

うFeイオンが電荷・軌道の自由度をもたず、
スピン自由度のみが磁性を支配するフラス
トレート磁性体であると考えられている。
ZnFe2O4については、過去の中性子散乱実験か
ら、低温まで長距離磁気秩序と構造相転移を
示さず、スピン分子励起が発現しているとの
報告がなされている。本研究では、ZnFe2O4

について全ての独立な弾性モードの音速（弾
性率）の温度依存性を測定し、この物質にお
ける相転移の有無の検証、および磁気励起に
由来する弾性異常の観測を試みた。その結果、
ZnFe2O4においては、最も高精度に観測できる
熱力学量の一つである弾性率（音速）におい

て、相転移に伴う異常がみられないことが明
らかになった。この結果は、ZnFe2O4において
低温まで強いフラストレーションが残って
いることを明らかにするものである。さらに
ZnFe2O4における超音波音速測定では、スピン
分子励起に由来する弾性異常が全ての弾性
モードにおいて観測された。以上の結果は、
ZnFe2O4 のフラストレート磁性が動的なスピ
ン分子状態により支配されていることを強
く示唆するものである。 
バナジウムスピネル AV2O4（A = Mg, Zn, Cd）

は、構造相転移と反強磁性転移の逐次相転移
を示す物質であり、スピン・軌道・格子の複
合自由度とフラストレーションの協奏によ
り、軌道整列などの新奇物性が発現すると考
えられている。本研究では、MgV2O4 の無秩序
相（常磁性立方晶相）のスピン・軌道・格子
状態を研究することを目的とした。MgV2O4 の
構造相転移は乱れに極めて脆弱であり、乱れ
が僅かに導入された試料ではスピングラス
挙動が発現することが知られている。本研究
では、逐次相転移を示す純良単結晶（オーダ
ー試料）と、Vサイトの Mg 置換（乱れの導入）
によりスピングラス挙動を示す単結晶（乱れ
試料）の2種類のMgV2O4単結晶試料について、
無秩序相での全ての独立な弾性モードの音
速の温度依存性を測定した。その結果、オー
ダー試料では、軌道揺らぎに由来するキュリ
ー型のソフト化と、磁気励起に由来する低温
で極小を示すソフト化（極小ソフト化）の 2
種類のソフト化が弾性モードに依存して観
測された。一方、乱れ試料では、全ての弾性
モードで極小ソフト化のみが観測された。以
上の実験結果は、MgV2O4の無秩序相において、
構造相転移の前駆現象である軌道揺らぎと、
短距離磁気相関の発達を反映した磁気励起
が共存していることを示唆するものである。
また本実験結果は、MgV2O4 の構造相転移とそ
の前駆現象である無秩序相での軌道揺らぎ
が乱れに脆弱であることを示唆するもので
ある。 
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