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磁性体の準巨視的量子現象

§1. はじめに

磁石を適当な向きに置 くとN極とS極は長い間､その向きを変えることはない｡

もしS極とN極が入れ替わっておれば､誰かが､こっそり向きを変えたに違いない｡

しかし､この磁石をだんだん小さくすると､どうなるだろうか｡原子1個の磁気モーメントは､量

子的･なゆらぎのためにその向きは定まらない｡一般にN個の磁性原子からなる強磁性体を考える｡
結晶場あるいは磁気的双極子相互作用による-軸性の磁気異方性があるとすると､強磁性体の磁

気モーメントがその向きを変えるには磁気異方性によるエネルギーの山を越えないと､その向き

を変えることは出来ない｡磁気異方性を､Ksin2βと書 くと図1に示すように上向きと下向きの磁気

モーメントは同じエネルギーを持ち､その向きはKのポテンシャ ルの山を越えて変わる｡ この確
K

率はP∝e-万 とArr｡hniusの法則に従う｡ しか し強磁性体の磁気エネルギーは､106｡rg/｡m3程度は

あるので磁石のような体積の大きいものでは､磁石の向きを変与るほど高温にすると､強磁性が
消失してしまう｡

磁化の向きが熟励起でなく､ トンネル効果により変わるNの大きさはどの程度かを調べること

は面白そうである｡ つまり何個ぐらいのスピンの塊から量子効果 (1つの波動関数で表 されるよう

になる)が見えるようになるかという問題である｡

最近の実験では5.000個程度のスピンの反強磁性体粒子 (反強磁性体の場合も強磁性体と同様に

考えることが出来る)は､ トンネル効果を示 しているようである [1]0

このようなトンネル効果の存在が推測されたのは超常磁性体の緩和の実験からであ り､35年前の

ことである [2]｡

図1 2つの井戸型ポテンシャル
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§2.磁性体の トンネ)I,効果 (回転運動)

直交座標系のZ軸方向の静磁場H｡とH.に垂直でその周りに角速度a,で回転 している磁場Hlとか

らなる合成磁場と磁気モーメント扇 =yhSのZeernanエ ネルギ一元 ･白は

-M･H=-YhlH｡SZ+Hl(Sxcoso)t+S,sin°)t)]

=-やPdS乙+HleJidStszehtSt] ･ ( 1)

と書ける｡ (後の議論のためにS=1/2としておく｡)

schrodinger方程式は

一字晋 ニーM･叫 ･(2)

であるからV-=eiotS7Vと置きvT系で書き直すと

-豊 --- ｡川 ,sz･桝 Sx]V . (3)

となる. 磁気共鳴の条件の下ではyH｡+o)=0となるので､静止系での波動関数の時間変化は､

V(t)=e-btSte-iPItSxv(o) (4)

と得られる. 但 しV-(0)=V(0)なので､Szの時間変化は

(sz(t))-Jv'(t)szv(t)dt

-(sz(o))cosolt ･(5)

と求められる｡

但し､a,1=γHlであJり､

(sz(o))-Jv+(o)SZV(0)dt , (S,(0))-0

とした｡つまり磁気共鳴の条件の下では外場Hoの垂直な面内での回転系でみ~るとHoは反対向き

のO/†で､cancelされ､回転系のⅩ軸方向にHlの外場のみがのこる.このHlの周りを､(S.i(0))

はゆっくりとw lの角速度で回転する.

つまり(sz(t))-(sz(o)-)dosoJtは､.Sz-j=1/2め状態を外琴H｡によって強制的に分裂させ､そ
の状態｢川の時間変化を毅している.

次に､磁気異方性により上向きと下向きの磁気モーメントの向きが隔てられている強磁性微粒
子の運動を考える｡ 強磁性微粒子の交換相互作用は強く､2準位 として考えられると仮定すると､

Sz-士1/2の場合と同様に取 り扱える｡ この基底状態は図2(a)の様に上向き下向きの磁化の

状態を同じ確率で占め､(MZ)-0､(Mz2)-M｡2に這っている. これをkT<<Kの温度まで高t,rL･L

から磁場中冷却すると (図2(b))､上向きの磁化(M王)-M｡が下向きになるにはトンネル効果
でポテンシャルの壁を通り抜ける必要がある｡

上向き･(Sz叫1/2に相当)と下向き (Sz-1/2に相当)の状態を表す波動関数をvT､V↓とし､
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その間のHamiltonianの行列要素を

h｡-(V↑回V↓)･･ (6)
とすると､この時間変化は磁気共鳴の時と同様に

(eiM 'tMzeiHJh.t)=Msos2pt- (7)

となるので

図2 2つの井戸型ポテンシャ ルと磁化の向き

(Mz(0)Mz(t))-M｡2cos2pt･ (8)

と置ける.一般には(Mz(0)Mヱ(t))は時間相関関数で熟統計平均であるが､ここでは上向き下向き

の大きさをM｡とした2準位の量子力学での期待値と考えてよい｡
磁化は1/2pの周期で上向き下向きの間を回転 しているので､丁度この周期に合った外場をZ方向

に加えると､共時を生ずる. 磁化MV (Ⅴ-強磁性微粒子の体積)を106llBとすると周波痴 王丁弄

ク#スの磁場で1013Hzにもなる.このため トンネル効果に影響を与えないためには､非常に徴少
な振幅の交流磁場でなければならず､難しい実験である｡ これを観測 したのが IBMのAwscllaloll

連である.彼 らは最初106スピンを含む強磁性微粒子について帯磁率x" ( W)の吸収を観測した
[3]｡ 共鳴周波数の体積効果等満足な結果が得られなかったので､次に馬の抑減に含まれる反

強磁性のタンパク質を薄めて､5Ⅹ103個のスピン含む系について実験 (図3参.[即 理論的予測と比

牧的よく合う結果を得ている [1]0 (反強敵性subla比iceの磁化Ml,M2により､オーダーパ=コ
ラメータ2=Ml-M2/2Moを定義して､反強磁性体の場合 も強磁性体の場合と同株に取 り扱える
[4]､ [5]｡ )

単に2準位間の トンネル効果を観測するだけでは実験技術は難 しくとも､物性としての多様性に乏
しい｡しかし､強磁性体の磁壁の運動もトンネル効果で生 じる可能性があるとすると､話は別で ･

ある [6]､ [7]｡
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図3 牌臓の交流帯磁率

§3.磁化の緩和

強磁性クラスターあるいは超常磁性体の緩和は､2準位系の問題として取 り扱うことができる｡

スピングラスの緩和でもずいぶん研究されたが､高温ではArr｡h｡i｡S系の緩和になる｡ 図4に示す

ようにr~1(ど-緩和時間)は温度と共に減少し､実線で示した如 く､T-OKではゼロになる｡

トンネル効果による緩和が存在する場合には図4のT｡付近の温度より低温側で､点線で示す如 く､
｣定になる [8]0 ･Tc付近で高温の熟励起型の緩和から低温の トンネル型へのクロスオーバーが

生ずる｡ T｡が 1K程度であれば､ トンネル効果は十分観測可能である｡

0 Tc T

図4'緩和時間 rの逆数の温度変化
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強磁性体のMIH曲線は､図5で示すように､Hc以上の磁場で磁化は･Moから+叫 へ反転するo

図5 強磁性体の磁化曲線

外場H≒Hc付近で磁化の大きさが急に変化する｡この変化は強磁性体の磁壁の運動によりlt方向

に磁気モーメントの揃った磁区の大きさが拡大することにより､飽和 してMoになるためである｡

この時の磁気モーメントの変化に必要な励起エネルギーEは1/Hに比例 している｡ このことは

理論的にも簡単に示せる [9]｡ 緩和時間は､E(H)∝1/H-1/H｡と表すことができる｡Umehara

とBarbaraは､-軸性の強い異方性のある強磁性体 (直径3m)smco3.5Cu1.5について緩和の実験を
行い､1/r｡=1012S~1､Ho=41.7kOeの値を得ている｡磁壁のゼロ点振動のエネルギーは､
10K (-T*)と評価している｡ この物質を低温にすると階段状の磁化の反転が生 じる [6]
(図6参照)0

M(emu/g)

図6 SmCo3.5Cul.5(3mm≠)単結晶の1.8Kでの磁化の階段状の反転｡

2500｡/sec､250ノsec及び2.50｡/secは磁場の変化の速さを示す｡
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この実験はTc (Tc≧50K)より十分低い温度で行っているので､磁化の反転は トンネル効

果により生ずる｡ まず小さい磁区の磁化mが トンネル効果により反転する｡ 外場Hが逆向きに印

加されているので､十m ･Hだけ磁気エネルギーが減少し､それに相当する熱エネルギーを局所)
的に発生する｡ この熟を吸収した局所的な磁化が反転し､放熱､吸熱をなだれ的に繰 り返して1つ

の階段的磁化の反転を生ずる (Avalanches)と主張する｡ 単に格子欠陥等に trapされて階段

状の磁化過程が生じているようにも思われ､この現象が トンネル効果に誘導されたAvelansche現象

であると説明するのは難しいかもしれない｡

villain達 [10]が緩和を議論 し､Paulsen連 [11]が実験している物質に [M12012(CH3COO)6･

([【20)｡] ･2CH3COOH ･4H20があるO

この物質は8Mn3+と4Mn4十イオンで1つのMnクラスターができており､8Mn3+と4Mn4十
とが反強磁性的に結合 して合計S-10のスピン状態になっている系で､非常に大きな-軸性の

異方性-ASz2がある (102A192A-12K)o 磁気モーメントは20FLpの大きさである｡T<<

60K (-102A)でSz-+SからSz=-Sへの反転は､ トンネル効果が期待できそうであるが､

ASy2の項がないので トンネル効果は生じないだろうというのがVillain達の主張であるo緩和は
Mn12クラスター間の磁気双極子間相互作用か結晶場の変調により生ずる可能性を指摘してい
る｡

図7はPaulsen達によって観測されたMn12磁化の反転である｡ 一般に低温になるとHcでステッ
プ関数状の磁化の反転になる｡ これは交換相互作用によりスピン間の結合が強く､全体が同位相

で変化するようになるからであるが､Mn12の系は磁気相転移がない (少なくとも100mkまで
はない)ので､一度に全体の磁化が反転するには別の理由があると思われる｡Paulsen達は図の磁

化のH｡での反転はAvalanche効果であると主張している｡磁化が反転することにより試料温度は
1K以上も上昇している｡ このことから2Kのheatpulseを加えると磁化の反転を誘導することが
できると考えている｡

これまで特別な例を紹介してきたが､H｡(lH｡l>lHl)近く.で図8の如 く､磁化の緩和を測
定するのがより一般的である｡

この緩和時間の解析からトンネル効果の研究ができるが､紙数の関係もあるので今回はここまで
にする｡
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図7 1.108Tの礎場の反転 に伴 う飽和磁化の反転 (T-850mK)
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図8 T-50KからH-+3000｡の磁場中冷却を行い

11.1K,4.3Kと1.10KでHニー3000eに反転 し

たときのγ･Fe203微粒子 (～40nm4)の緩和

§4. おわりに

磁性体の トンネル効果の理論的研究も盛んになってきている｡ 日本でも東大の福山氏 [12]
や京大の宮下氏が研究を行っている｡

量子損失の問題等､今後実験的にも研究されると思われるが､実験装置の開発を伴うのでなか

なか手強い｡実際､4nmの強磁性微粒子の緩和にポテンシャ ル壁の分布の温度変化を注意深く取

り入れると､ トンネル効果は観測されないとの報告もあり [13]､信頼できるデータを得るの

は非常に難しいように思える｡ 最後に磁性体の トンネル効果について宮下氏に色々御教示いただ

いたこと感謝いたします｡
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