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量子スピン系での ESRの Iine-shapeの磁場､温度変化
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有限サイズの量子スピン系において､系のⅡ虹dltonianを対角化し､Ktlbo公式を直接的に評価することに上って､

吸収曲線 (帯磁率の周波数依存性)を求める方法を開発してきたが､今回はこの量子論的手法を反強砲性体に適用し､

イジング異方的相互作用をもつ場合に､与えられた周波数に対して複数個の共鳴磁場が現れることを碓故し､古典徐

としての反強磁性共鳴理論の結果との比較を行った｡また､双板子相互作用に基づく異方性は常磁性共鳴に相当する

共鳴の幅を大きくする効果を持つが複数の共鳴磁場を生じさせないことがわかった｡

スピン間相互作用の強い系の ESRにおける､共鳴磁場のシフトを記述する理論 として従来よ

り様々な理論が提唱され､実験結果との比較が行われて来た｡Naga血ya【11,【2】は反強磁性共鳴

理論において､反強磁性古典スピン系における共鳴条件 (共鳴周波数)を､系を互いに反平行な2

つの副格子に分割 し､それらの磁化 h土の相互作用の満たす方程式を解 くことによって求めた｡

Kanam ori,Ta.chiki【3】は､系の状態を表す (全系の)磁気モーメントSi=の満たす方程式を解 く

ことによって共鳴周波数を求めた｡Nagata,Tazukel4]は､この結果を用いて1次元反強磁性体 (

CsMnC13･2Ⅱ20)における共鳴磁場の温度依存性を再現 した｡また､Natsum e【51はKubo公

式 を近似的に評価する方法で共鳴磁場の温度依存性を求めている｡ 我々は Kubo公式 :

x'ic(W)- 喜(1-e-Pu)エ<M2(o)M℡(f),e--tdi

を直接数値的に評価する方法 【61を開発 してきたが､今回その方法を用いて反強磁性体における共

鳴磁場の磁場 (静磁場)､温度依存性を調べる｡その結果､スピン相互作用における異方性に基づ

く反強磁性共鳴理論において､複数の共鳴磁場が連立方程式の解として得られる､即ち､吸収曲

線においてピークの複数化が生 じる､という古典論における結果が､Kubo公式を直接的に評価

する量子論的手法において再現されることを確認した｡また､得られた吸収曲線における､ピー

ク位置 (共鳴磁場)に関して､系のエネルギー準位からの解析を試み､イジング異方性と双極子相

互作用で低エネルギー準位の構造が異なることを見出.した｡系の Hamiltonianとして､

a--2J<S ,画 ･明 ･AStFS,1-h写S･f･D<S,毒ls-i･S-3･-i(S-i･r･i3･)(S-3･･r-i3･)]
を採用する.ここで第 1項がスピン相互作用､第2項が Zeeman項､第3項が双極子相互作用を

表 している (h- 9FLBHo,pB:Bohr磁子,a.:静磁場 ,r-i,･:格子ベクトル,D-(C2/47Te｡)2,

A:イジング異方性 :A≧1.0).今回は､1次元反強磁性 1軸性 (Ising-like)IIeisenberg模型

(Jz-JA--1･0,N-8,周期境界条件)を調べる｡ここでは静磁場 (外部磁場)Hoが 1次元鎖

方向に垂直にかかり､振動磁場 Hlが 1次元鎖方向に平行にある幾何学的配位をとる｡以下では､

イジング異方性 A､双極子相互作用 (∝1/r至,･)の2つの異方性パラメータに対 しての依存性を

調べる.但 し､以下においては､単位系として gFLB/A-1即ち､常磁性共鳴においては､共鳴磁

場 HRと周波数 W との間にHR-Wの関係が成り立つ単位系を採用する｡
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振動磁場 Hlの振動数 U-1.0の場合の結果を示す｡先ず､吸収曲線の､イジング異方性 Aに

対しての依存性を観る｡そのため､双極子相互作用の大きさは一定で考える(riJ･-3･0)｡等方的な

Heisenberg模型 (A-1.0)即ち､双極子相互作用に基づく異方性のみが系に作用している場合に

ついて吸収曲線を示す(図1)｡図1において､吸収曲線は基本的に常磁性共鳴磁場 (H-U-1･0)

を中心としたsinglepeakを形成している｡ それぞれの温度におけるピークの線幅 △ガ は､双極

子項に起因しており､その温度依存性は温度が相互作用の程度 (T～JJI-1･0)の場合最大になり､

低温､高温共に減少することがわかった｡次に､A≧1.0即ち､イジング異方的な場合 (A-2･0)

A-1･OIU=1･O Ir.lj=310

≡ ≡

T=10.0 T=50.0

図 1:A-1.0,LU-1.0,rij-3･0における吸収曲線の温度変化 ･･左上から右下にかけて順に

T-0.1,T-0.5,T-1.0,T-･5･0,T-10･0,T-･50･0

について吸収曲線を示す(図2)｡イジング異方性の増大に伴って､図1(A-1･0)の常磁性共鳴に

相当するsinglepeakに加えて､satellitepeakを生じることがわかった｡この傾向は異方性を大

きくすると共に顕著になり､イジング異方性の極限 (相互作用の 3,y成分が 0)では､複数個

のデルタ関数的なピークが現れる｡また､吸収曲線の､双極子相互作用に対しての依存性を観る｡

ここでは､スピン間距離 ri,･を図1での億から減少させ (ri,I-3･0-2･0)､双梅子相互作用に基

づく異方性を相対的に増大させた場合の吸収曲線を示す (図3)｡ここではA-1･0､つまり純粋

に双極子相互作用のみに基づく異方性の作用を観るO図3(r.･j-2･0)に掛 ナる吸収曲線を､図1

(rij-3･0)と比較すると､基本的には､常磁性共鳴磁場 (a-LJ-1･0)を中心としたsinglepeak

を形成しているが､その線幅に増大が生じている｡また､この傾向はイジング異方性を増大させ

た場合においても認められ､吸収曲線を形成する複数のピークがそれぞれ分散したo
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A-2.0,U-1.0,r.･j三三3･0

≡ ≡

≡ ≡

≡ ≡
T=10.0 r三50.0

図 2:A-2･0,W-1･0,ri,･-3･0に於ける吸収曲線の温度変化

^=1･Olu=1･0)T,)･=2･0

K i w i

≡ ≡

T=10.0 T=50.0

図 3:A-1･0,_LJ-1･0,riJ･-2･0に於ける吸収曲線の温度変化
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以上の様に､A-1･0における吸収曲線は常磁性共鳴に相当するSinglepeakによって形成さ

れていたが､イジング異方性の増大に伴い､それに加えて､satellitepeakを生じる(ピークの複

数化)､という傾向が認められた｡ここでは､エネルギー準位1を措き､それらの走性的な振る舞

いを観ることによってこの結果を解析する｡

Energylevel:A=2･OIrij=3･0

1 2 3 4 5 6

図4:A-2･0,ri)･-3･0におけるエネルギー準位

図4(A-2.0)において､低磁場 (H≪ 1.0)においては S-0(S:totalspin)の状態が基底

状態をなしており､第1-3励起状態はβ=1の状態によって占められている｡β=1の空間に

属する3つの状態 (sz-1,0,-1)2間におけるエネルギーギャップに関･して､S2-1-S,-0間

(△El,0)､Sz-0-S2--1間(△Eo,-1)の両者に関して､等しいギャップを与える磁場の億が一

致しない｡このことは､対応する図2において､吸収曲線が､常磁性共鳴磁場(a-W-1.0)にお

けるピークに加えて､H0-0.0,2.0付近において複数のsatellitepeakを形成していること(ピー

クの複数化)を､遷移の概念の下に説明する(△El,0-U-1･OatHo聖0･0,△E0,-1-U-1･O

atHoと2･0)｡
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1磁場に対して､基底状態から数えて16固有状態の固有値

2但し､系のEaniltozLianは及板子相互作用 (2次)が摂動として考慮されているので､それぞれの固有状態 S､
S,は､もはや､保存数ではなく基数ではないので､上記及び以下において用いる､状忠 S､S.は､双桂子相互作用
の存在しない場合における値とする｡
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