
｢量子効果が顕著な役割を果たす磁性現象の新展開｣

一次元量子スピン系のスピンフロツプ

- 量子効果のもたらす新しい磁場中相転移 一

姫路工業大学 理学部 坂井 徹 1

磁化容易軸タイプの異方性D∑,A(S,f)2(D<0)を持つ反強磁性体に､この軸に平行な磁場をか

けた場合､ある臨界磁場でスピンフロップと呼ばれる一次相転移を示すことが知られている｡こ

のスピンフロップに対応する磁場中相転移は､一次元の量子スピン系では､強い量子ゆらぎのた

めに､磁化のジャンプを伴わない､2回の二次相転移になり得ることを､有限クラスターの数値

対角化を用いた解析により示す｡この2つの相転移の間には､古典系では現れることのない､磁

場に平行なiIICOmmenSllrateSDW が実現するものと考えられる｡

1 Introduction

近年､強磁場技術のめざましい進歩に伴い､磁場中で巨視的に観測される量子効果の研究が精

力的に進められている｡中でも､磁化曲線のプラトーという視覚的な形でとらえれる､磁場中で

誘起されるスピンギャップの問題が､最近たいへん注目されている｡一方､これとは逆に､磁化が

ジャンプを示す､メタ磁性相転移の問題も､磁性研究の重要な課題のひとつである｡とくに､磁化

容易軸を持つ反強磁性体に､この軸と平行な磁場をかけた場合､ある臨界磁場で磁化が不連続な

飛びを見せる現象は､最も簡単なメタ磁性機構のひとつとして､古くからよく知られている｡こ

の臨界磁場では､磁場に平行だった部分格子磁化が､急に垂直に向きを変える一次相転移が起こ

ることから､スピンフロップと呼ばれている｡【1】このように､一見古典的な描像から容易に理解

されるスピンフロツプが､量子効果によってどのような修正を受けるのかを考えることが､本稿

の目的である｡

量子モンテカルロシミュレーションと数値対角化を用いた最近の研究【2】によると､スピンの交

換相互作用にイジング的な異方性を持つS-1/2のハイゼンベルグ反強磁性体 (XXZ模型)は､

二次元正方格子と三次元立方格子の場合には､古典スピン系と同様に､磁化のジャンプを伴うス

ピンフロップが起きることが報告されている｡ただし､磁化の飛びは､量子ゆらぎにより縮んで

いる｡一方､最も顕著な量子効果の期待されるS-1/2の一次元鎖では､磁化曲線は連続につな

がり､そのかわりに臨界磁場Hcl付近で磁化mが

m ～(H-Hcl)i/2 (1)

のように振る舞う二次相転移が起こることが､ベ-テ仮説の厳密解 【3】により確かめられている｡

つまり､一次元系だけは､強い量子ゆらぎのために､磁化のジャンプが消え､相転移の次数が一

次から二次に変わってしまうことがわかる｡一般に､量子効果は次元が低いほど､そしてスピン

量子数が小さいほど強いので､上記の事実を考えると､2次元と3次元では､任意のSで一次転
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移になることが期待される｡一方､一次元系では､S-1/2では二次転移､古典極限S- ∞ で

は一次転移であることがわかっているだけで､どこに臨界スピンScがあるのかは､まだ知られて

いない｡そこで､本研究では､一次元のS≧1の系を調べる｡

2 イジング的異方性 Dを持つS=1反強磁性鏡

現実的な問題を考えるため､まず､

Tt-Tto+7iz, 710-∑ S,･･S,･'1+D∑(S,f)2, 7iz--H∑S,?, (2)
I 3 3

というハミルトニアンで記述される､一軸異方性を持つS-1の系の磁化過程を考える｡【4】異方

性はイジング的な場合だけを扱うので､β<0とする｡βが小さい場合､この系はHaldane相に

あり､Haldaneギャップに相当する臨界磁場付近で､(1)と同じ形の二次転移を示すことが知られ

ている｡一方､βが負で非常に大きい場合は､各スピンが+1か-1の2状態しか取れなくなるた

め､異方的なβ-1/2の系と等価になる｡したがって､この場合は､イジングギャップに相当す

る臨界磁場付近で､やはり(1)のように振る舞う｡このように､磁化の立ち上がり方だけを見る

と､βが負で大きい場合も小さい場合も,定性的には同じである｡しかし､磁化過程の性質は違

う｡量子反強磁性錦の磁化過程は､磁化を粒子密度とみなす朝永-Luttinger液体で記述されるこ

とが知られている｡Dカ叫 さい場合には､ギャップレスの準粒子励起がS,+で記述されるのに対し､

Dカ唄 で大きい場合には､各S,fb叫1か-1しか取れなくなるため･ギャップレスの励起は(SI)2
に変わるのである｡これに伴って､準粒子密度は､前者の場合には磁化そのものであるm である

のに対し､後者の場合にはm/2となり､2kFソフトモードの位置も､2kF-2m打から2L/F-1n7T

に変わる｡このように､βが負で小さい場合と大きい場合とでは､性質の異なる朝永-Luttinger液

体になるので､当然･その間には相境界が存在するはずである｡S,+で記述される励起は､Dカ叫

さい相ではギャップレス､Dが負で大きい相ではギャップを持つ｡一万､2k'Fのソフトモードは､

その逆の性質を持つので､この二つの励起のギャップの交点から､相境界を決めることができる｡

数値対角化により､スピン数L=16､18､20の有限系のギャップの交点を､いろいろな磁化m に

対して求め､プロットしたものが､図1(a)である｡図のDclはHaldane相とネール相の境界で､

D｡1--0.35､また､Dc2--1.32､D,_･3--1.49である｡すべてのDで､磁化が立ち上がるとき

は､(1)の転移が､そして､磁化が飽和するときには､飽和する臨界磁場HC2で､

1-m ～(Hc2-H)I/2 (3)

で記述される転移が起こるが､このm-D相図によると､Dcl>D>DC3においては､もうひとつ

の臨界磁場 ガ ｡3が存在することがわかる｡この転移は､イジングユニバーサリティークラスに属

する二次転移である｡(運良くDc2>D>DC3となるような物質があれば､相境界の形から､も

う一度リエントラント転移が起き得る｡)

この二つの朝永-Luttinger液体の性質を､主たるスピン相関関数の形で表すと､βが小さい相

では､(So+S,-)～(-1)rr~'/､負で大きいDの相では､くSoIS,I) ～cos(2L/Fr)r-rJ'となる｡これら
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Dc3 -Lo Dco=Dc, 0●0

図 1:(a)S-1の系の1n-D相図.
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(b)S-1の系の磁化曲線

が､鎖間の相互作用のある擬一次元系で､どのような長距離秩序をもたらすかというと､前者は

磁場に垂直なネール秩序､後者は磁場に平行なincommensurateSDW である｡そこで､対応する

秩序がわかりやすいように､前者をxy-N6el相､後者を2-SDW相と呼ぶことにする｡前者は､普

通のスピンフロップが起こった後の状態に対応することがわかる｡この系の量子効果を直観的に

理解するため､古典スピン系のスピンフロツプにより磁化がジャンプするラインを図1(a)の相図

の中に波線で示した｡一次元の強い量子効果は､このラインを押し下げたばかりでなく､I-SDW

相という､古典系では生じない状態を作りだし､磁化曲線を連続につないでしまったと考えるこ

とができる｡

二つの朝永-Luttinger液体の間の臨界磁場HC3における転移の性質を調べるため､L-20の数

値対角化による絶対零度の磁化曲線を図 1(b)に示す｡I-SDW相を波線､T3J-N6el相を実線で示

してある｡D--1.0の磁化曲線から､HC3では､磁化曲線には顕著な異常は何も見られないこと

がわかる｡実際､

m -mc3-(H-Hc3)l/6, (4)

として､サイズスケーリングにより∂を決めたところ､∂=1という結果を得た｡つまり､この転

移はHclよりさらに弱い二次転移である｡

以上から､負のD項を持つS=1の一次元反強磁性体で､Haldane相を除く比較的小さいD

の場合には､スピンフロップに対応する二次転移が2回引き続いて起こることが示された｡なお､

今回の解析の範囲では､S=1では､一次転移が起こる領域はないことがわかった｡

3 S≧3/2の場合

次に､1より大きいスピンの系を考えるため､S-3/2とS-2の系で､同様の解析を行っ

た｡【5巨一般のSでは､磁化過程に現れる二つの朝永-Luttinger液体は･それぞれの励起がSIと

(sl)2Sで記述されるが､これ昼外にギャップレス相は出てこないので､m/S-Df日図における相境

界はS-1の場合と同じ方法で決めることができる｡S-3/2に対してL-10､12､14､S-2
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に対して L-8､10､12というサイズで数値対角化を行い､相境界を決めた結果を､図2(a)(b)

に､中抜きのシンボル (実線で内挿)で示す｡この相境界はH,..3の二次転移に相当するが,スピ

ンが大きくなるにつれて､同じ図中に細い波線で示した古典極限の磁化のジャンプのラインに近

づいていくように見える｡ところが､S≧3/2では､Dが小さい領域で､磁化がジャンプする一

次転移が現れる｡このことを見るために､ゼ-マン項を除いたハミルトニアン〃Oのスピンあたり

のエネルギーをe(m)とし､磁化1nでの二階微分E〝(m)を考える｡もしe′′(m)<0となる領域があ

れば､磁化はジャンプし､そのm は磁化過程に現れないことになる｡スピン数L､∑is,%-Mと

いう部分空間で､数値対角化で求められる710の最小固有値をE(L,M)とすると､e′′(m)は､

LlE(L･M･2S)･E(L,M -2S)-2E(L,M)]/(2S)2-e"(m)+o(去), (5)

という式を使って計算される｡ただし､m-M/Lである｡サイズ補正を無視して､e′′('n)-0

となる点を図2(a)(b)の相図に黒丸で示す｡内挿した波線で囲まれた領域が亡〝('n)<0となる領

域である｡この龍城では､m -Oから3;1J-N6cl相まで､磁化がジャンプする｡(途中の磁化から

ジャンプが起こる可能性もあるが､このような小さな系の対角化からは､正確に断定することは

難しい｡)
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図 2:(a)S-3/2の系のm/S-D相図. (b)S-2の系のm/S-D相図.
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ここで､磁化Oの基底状態がネール秩序を持つ異方性Dの限界をDco､磁化がジャンプする限

界をDcl､二つの朝*-Luttinger液体の相境界をまたぐ二次転移が起きる限界をDC2として､そ

れらの値を図2(a)(b)に示す｡整数スピンの系では､DcoはHaldane相とネール相の境界になる

が､β=2ではHaldane相は無視できるほど小さい｡また､β=1では磁化がジャンプする一次

転移が起きる領域が無い､つまりDco-Dclなので､図1(a)ではこれをDclと書いた｡

4 考察とまとめ

上記のm/5-か相図から､負のβを持つ一次元量子スピン系の磁化過程は､βの絶対値が小さ

い順に､以下の4つのパターンがあり得ることがわかる(図3参照)｡､ここで､いずれの場合につ

いても､磁化が立ち上がる臨界磁場をHcl､飽和する臨界磁場をHC2とし､途中に転移がある場
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合はHC3とする｡(a)D>Dco(Ⅱaldane相):Haldaneギャップに相当する臨界磁場Hclで(1)の二

次転移が起こり､HaldanC相から和一N6el相に変わる｡(b)Dco>D>Dcl:磁化がOから有限の

値にジャンプする一次転移が起こり､N6el相からxIJ-N6el相に変わる｡古典系のスピンフロップ

に相当｡ただし､S-1ではこのパターンは起こらない｡(C)Dcl>D>Dc2:イジングギャップ

に相当する臨界磁場Hclで (1)の二次転移が起こり､N6el相からZ-SDW 相に変わる｡引き続い

て､HC3で磁化曲線には異常が現れない二次転移が起こって､XIJ-N6el相へ変わる｡(d)D<Dc2:

イジングギャップに相当する臨界磁場Hclで (1)の二次転移が起こり､N6el相からZ-SDW 相に変

わり､そのまま飽和磁化に達する｡これは､S-1/2XXZ模型の磁化過程と等価である｡

(a)D>Dco ↑↑↑↑

サーNcCl

ヘ jIへ .7-I

局

言

Hcl H,2

(C) Dcl>D>Dc, ↑↑↑↑
＼ タへ ′

三一SDW

↓↑↑↑↓′′′′′■■′

O))D.b>LhDcL ↑↑↑↑

HcJ HEZ

(d) DくDd ↑↑↑I
∫′

Hc, HcJ Hc2 HEI Hc,
図 3:負のDを持つ一次元反強磁性体の磁化過程.

これらの磁化過程のうち､最も量子効果が顕著に現れる興味深いものは(C)である｡(最も量子

化が進んでいるのは､(d)だが､これはS-1/2と等価になってしまうので､興味の対象からは

ずす｡)もともと古典スピン系や高次元系では､(b)のような一次転移であったものが､一次元の

量子ゆらぎのために､新たにZ-SDW 相が生じて二つの二次転移に変わったと見ることができる

からである｡

最後に､この(C)のような磁化過程が､実験で観測される可能性を考える｡S≧3/2では､(b)

のような普通の一次転移が起きる街域があるため､最も可能性が高いのはS-1であろう｡ただ

し､異方性のためにHaldaneギャップがつぶれて､低温でN6el秩序が生じる物質でなければな

らない｡低温で秩序化するS-1の反強磁性鎖の候補として､CsNiC13があげられる｡【6】この物

質のスピンフロップはすでに観測されていて､【7,8】磁化曲線の異常はガ｡1に相当するものしか

見つかっていないものの､これは二次転移､あるいは中間相を伴う連続転移にも見えるという説

[9】や､転移後に二種類のスピン構造が観測されたというNMRの実験の報告 【10】もある｡本研

究で兄いだされたHC3での転移は､磁化曲線には異常が出ないが､磁場に平行なincommensurate
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SDW から垂直なN6elへと秩序の向きが変わるので､磁気共鳴の方向依存性や中性子散乱等で観

測できると考えられる｡いずれにしても､このincommensurateSDW 相が観測されれば､また

ひとつ､新たな巨視的量子効果が発見されることになる｡ただし､この相が現れる磁場の領域は

狭いので､二つの臨界磁場HclとHC3は､かなり接近しているものと考えられる｡最近､適当な

元素置換により秩序化するHaldane系､(Yl_｡Nd｡)2BaNi05等 【11】も合成されており､今後の実

験的研究の進展に期待する｡

なお､最近の数値対角化の解析 【12]によると､結合定数にイジング的な異方性を持つ一次元量

子反強磁性体 (xxz模型)の磁化過程は､S≧1では一次転移を起こすことがわかった｡つまり､

S-1/2のXXZ鎖だけが特殊で､あとは古典系と定性的に同じということになる｡最掛 こ述べた

臨界スピンScは､XXZ鎖では､1/2と1の間になる｡本研究で見たように､D項によってS≧1

でも二次転移が現れたのは､大きな負のDがあるとS-1/2のXXZ模型と等価になるからであ

る｡D項により､磁場中で一次転移が起きる限界という意味で臨界スピンScを定義するなら､1

と3/2の間ということに寧る｡
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