
｢量子効果が顕著な役割を果たす磁性現象の新展開｣

高温におけるS-1/2交替鎖の非自明な動力学

大阪大学大学院 基礎工学研究科 物性物理科学分野 沢 田 功

NontrivialdynamicsoftheS-1/2alternatingchainsathightemperatures

lsaoSawada,sawada◎eagle.mp.es.osaka-u.ac.jp

DivisionofMaterialsPhysics,GraduateSchoolofEngineeringScience,OsakaUniv.

要旨

激しい熱撹乱にさらされるスピン系の動力学は､熱力学とは異なり､決して自明ではない｡

高温におけるβ-1/2交替鎖の緩和過程に､JAFをスピンペアーの反強磁性的交換積分と

して､JAFと2JAFの良い散逸エネルギーを見出した｡このモー ドはsingletからtriplet-

の局所的な一重､二重励起に対応する｡極めて短距離のスピン相関が､わずかながらに生

き残っていると思われる｡

森公式における連分数解

森公式 [1]とは､PO≡【(0,AI)(A,AI十1】Aで定義される射影演算子Pを用いて､運動方
程式 (今は､Heisenberg方程式)を変形したgeneralizedL弧geVin方程式をいう｡演算子

A(i)-eiHt/aAe~iHt/h,A-A(0)に対する森公式は次の通りO

孟A(i)-去lH,A(i)]-≡iLA(i)-1tpA(i-S)A(S)ds･fA(i)I (1)

但し､今は内積にカノニカル相関(B(i),C)≡ β-1I.P(B(トiĥ)C)d人-(B(i))(CI)をとる｡
系に内在した揺らぎfA(i)≡e(1~P)iLlfA,fA-A ≡iLAがHeisenberg方程式とは異なる時
間発展をするため､fA(i)の記憶関数pA(i)-(fA(i),fi)(A,AI)-1-(27Ti)-1idzeztpA(I)
については森による連分数解 【2]が知られていた｡

申A(2:)- (2)

2:+ ･･･

(fA(i))-0を満たす､揺らぎの内積で表現できている記憶関数は､一般化された揺動散逸
定理を記述しており､線形応答理論 【3]に基づく緩和関数 =A(i)-(A(i),Al)(A,Al)-1と

次の関係 [1]をもつ｡

=A(I)-
I+申A(I)I

(3)

△ n≡(f,"fl)(fn_1,fl_1)-1は､隣接三項間漸化式fn十1-iLfn+△ nfn_1､I.-A
△O-ol4,5]を用いて表現でき､基底ベクトル ifn)は散逸モー ドを決定する｡動力学
が静的な量 (△n)で記述でき-ることが特徴である｡応用例は､電子ガス [6,7],スピン系

[8,9,10,ll,12,13,14]､そして､強相関電子系 〔.15,16]に及ぶ｡
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高温極限におけるS-1/2交替鎖 [17]

カノニカル相関(A(i),AI)はT-∞において自己相関関数(A(i)AI)-Tr(1A(i)AI)/Tr(1)
に収束する｡S-1/2交替鎖上の格子点 jにあるスピンペアーのZ成分､A-S,7,1+S,7,2､

の緩和関数≡A(i)-(2/7r)IowdwcosLJtRe≡̂(-iLJ十)､LJ十≡lime→o+(LJ+iE)を計算する｡
ハミル トニアンを

H-JAF∑ Si,1･Si,2 - α∑Si-1,2･Si,1
1 1

(4)

と書く｡添字1,2は格子点にある左右のスピンを表わし､JAFがそのスピンペアーの反強磁性

的交換積分である｡今後､JAFをエネルギーの単位にとる｡先の漸化式を用いると､T-∞
ではαの奇数次の寄与はなく (つまり､交替性の種類は識別されず)､α-∫(∫+1)が/3と
して次を得る｡

･1-2aα2,△2-4a.2aα2,△3-3a諾 . (5)

(A)α2≪ 1の時､

･4-a(6･芸α2),△5-a(4十等 α2),△6-等 aα2,△7-器 a (6)

となり､△n≧8-△7の近似と(3)を用いて､A-1の単位系でa-1/4より､

=A(I)-
I(Z4+5Z2+4)

22(Z4+522+4)+I(I,α)
(7)

を得る｡ここで､I(I,α)∝α2､ Z4+5Z2+4-(zl2i)(I-i)(I+i)(I+2i)に注意しよ
う｡△n≧8-△7の近似が､下図に示すように､各 peakの半値幅 とlalとエネルギー散逸
を生む｡

0 o 1

回-0.05,0.1,0･15に対する(1/可Re≡A(-i(㌔)
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Re言Aトiw+)には､原点中心のLorentian-1ikeな散乱 peak上に､lLJletla/2l,1,2

が中心のよい散乱peakが出現する｡これは､α-0で(4)の保存量であったAによる

Re言A(-ilo+)-7T6(LJ)が 回 の増加で幅をもつと同時に､(△n)における△6の急激な

落ち込みが新たな3つのpeaksを生んだと解析できる｡一方､散逸モー ドを特徴付ける

tfn)から､格子点jに孤立したエネルギーが､2格子点(i-1,i),(i,i+1)､3格子点

(i-2,i-1,i),(i-1,i,i+1),(i,i+1,i+2)内においてsingletからtriplet-の局所

的な一重 [1-1/4-(-3/4)]､二重励起によって費やされていることが期待できる｡また､

それらの散乱強度はLJと0の強度に対し0(0.01)である｡したがって､この系においては

極めて短距離のスピン相関が､わずかながらに存在していると思われる｡

以上の自己相関関数は中性子散乱強度 S(W)-∑vs(q,W)を再現する｡高温において

波数 q依存性が無視できれば､ラマン散乱強度I(LJ)も同様の振る舞いを示すであろう｡
T∑qlmx(q,LJ)/LJ-Re言A(-ilo+)が高温では成立するのだが､低振動数付近の振る舞い

は △n≧8-△7の近似の影響を強く受けるため､NMR緩和率 1/Tlの議論には適さない｡

モデル物質はαニー0.54の (CH3)2CHNH3CuBr3[18】である｡

(B)α2≫1の時には､

･4-a(誓α2+誓), △n≧5-0(α2) (8)

となり､Re言AトiLJ+)には､Jwlと0,回 が中心の散乱peak(半値幅可 1/αlは △n≧5- △4

の近似により生じる｡)が同程度の強度で出現する｡回 -∞ において､Re言A(-ilo+)-

(7T/4)(♂(LJ士ral)+26(W))に収束する.

α-oおいて(A(i)A)/(A2)-1であった疲和関数≡A(t‖ま交替性､つまり､有限のαに
よって土exp(-i/T)の包絡線を持って減少し始める｡そして､α2≫1の領域で+exp(-i/T′)

の包絡線を持っ振る舞いを経て､(1+coscd)/2に収束する｡

まとめ

連分数解を用いて高温極限におけるS-1/2交替鎖の動力学を調べた｡(A)､(B)共に､(△n)

の振る舞いに､ある次数l[(A)でg-6,(B)でg-3]で一時的な鋭い減少が見られた｡こう

した△l-0様の傾向が､一様なスピン鏡にない､交替鎖の特徴であり､上述のHeisenberg

模型に限らず､XY模型やIsing模型 [17]でも､A-S,?,1+S,7,2の動力学に見出される｡(A)

α2≪1のHeisenberg模型で､高温における非自明な動力学の一例を与えた｡
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