
物性研究 77-6(2002-3)

博士論文解説

SrCu2(BO3)2に対する

直交ダイマー ･ハイゼンベルクスピン系の理論1

ⅠnstitutdePhysiqueTh6orique,Universit6deLausanne

InstitutefわrSolidStatePhysics,UniversityofTbkyo

宮原 憤 2

(2001年12月27日受理)

1 はじめに

低次元スピンギャップ系は,凝縮系物理の中で最も注目を集めている話題の一つである.そ

のような系では量子揺らぎが重要な役割を果たす.量子揺らぎには古典的な系で期待され

る長距離秩序を抑制する効果があり,しばしば不思議な基底状態が実現される.その中に

はスピンの励起に対してギャップが開くような基底状態がある.このような基底状態を持

つ系はスピンギャップ系と呼ばれ注目を集めている.整数スピンを鎖上に並べたハルデン

模型やスピン-1/2を梯子上に並べた梯子模型がスピンギャップ系の代表例として,良く知

られている 【7,5].これらの模型は,理論家によって考えられた机上の理論であったが,最

近では,これらの模型に対応するような物質が実際に合成されている.前述のハルデン模

型では Ni(C2H8N2)2NO2C104(NENP)[25】,梯子系には SrCu203【2]などがある.こうし

た物質による実験結果と理論計算との比較により量子スピン系の理解は深まっている.

この博士論文解説で紹介する SrCu2(BO3)2という物質も理論家と実験家が切瑳琢磨

する関係にある新物質であり,現在でも,理論,実験両面で盛んな研究が行なわれている.

本解説では SrCu2(BO3)2における我々の研究についてまとめる.同時に,関連の深い理論

や実験についても適宜ふれていく.この物質の磁気的性質は2次元直交ダイマー,ハイゼ

ンベルク模型 (図 1(a)),

71-J∑si･S,･+J'∑si･Sj
n.n. n.n.n.

(1)

でよく再現することができる [11,15].ここでは最近接相互作用 Jと次最近接相互作用 J'

が存在する.隣り合う2つの最近接ボンドJが直交していることが,この系の物性を語る

1本稿は､編集部の方から特にお願いして執筆していただいた記事である

2E-mail:miyahara@issp.u-tokyo.ac.jp
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Figurel‥(a)直交ダイマー模型 (b)Shastry-Sutherland模型

上で重要な役割を果たしている.そのため我々はこの模型のことを直交ダイマー模型と呼

ぶ.直交ダイマー模型は約20年ほど前に ShastryとSutherlandによって考えられた模型

(図1(b))と等価な模型である.彼らは厳密な基底状態をもつ2次元模型としてこの模型

を提唱した [271.机上の理論であった模型が実際の物質として20年の年月を経て実現した

わけである [11,15].実際に SrCu2(BO3)2の結晶構造についてみよう[28,11】.この物質

は CuB03層とSr層が交互に積層した層状化合物である.スピン-1/2をもつ Cu2+イオ

ンを含む CuBO3面を図 2に示す.ここでは,CuO4四角形ユニット2個が綾共有して最

近接相互作用 Jを形成している.この面内では次最近接相互作用 J'としてBO3分子を

介した Cu2十一cu2+間相互作用が存在すると考えられる.図 2の Cu2+イオンのみを抜き

出したものが図 1(a)である.ShastryとSutherlandが示した厳密な基底状態はJ≫ J′

の条件下で実由する.厳密な基底状態が成立するという点からは,図 1(a)の模型の方が

図 1(b)より"自然"に J>J/という条件を蒲足しうるように見える.このことは自然の

偉大さを示しているといえるのではないか ?

我々はこの直交ダイマーハイゼンベルク模型 (図 1(a))を用いて SrCu2(BO3)2の磁気

的性質に関する研究を行なった.以下,その結果についてまとめる.本解説の構成は次の

通 りである.最初の2つの章では外部磁場のない時の話を扱う.最初に基底状態の性質に

ついて論じる.この系では基底状態として,少なくともスピンギャップをもつダイマー一

重項状態とギャップの開かない長距離秩序をもつ状態の2つの基底状態があることが明ら

かであ り,2つの状態間で量子相転移が起こる.この2つの相の間にある中間相の可能性

についても論じる.次の章ではダイマー一重項相における励起状態について述べる.この

系の励起状態の特徴としては第-励起状態の局在性が強いこと,さらに高エわ レギーの励

起では三重項励起が束縛状態を作 り,励起が移動し易 くなっていることの2点があげられ

る.ここでは,特に中性子実験の結果との比較を行ないながら励起状態について論じてい
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Figure2:SrCu2(BO3)2における CuBO3面.黒丸は Cuを白丸は Bを灰色の丸は 0 をそ

れぞれ示す.Cuサイトのみを抜き出したものが直交ダイマー模型 (図 1(a))に対応する.

く.最後にこの系の磁場中での性質について論じる.SrCu2(BO3)2の磁化過程では磁化プ

ラトーが観測されている.ここでは,磁化過程の実験結果と比較をしなが ら,外部磁場中

でのこの物質の性質について論じる.

2 基底状態

2.1 厳密な基底状態

一般に2次元系では基底状態の波動関数を厳密に表すことは困難である.ところが,直交

ダイマーハイゼンベルク模型ではあるパラメータ領域に限ってこの波動関数を厳密に表す

ことが可能である.では,この模型の厳密な基底状態とはどのような状態であろうか ?そ

れは次の式で表される,

l甘)-Ills)a･ (2)
α

ここで

ls)a-義 (ITl)a-～ )a) (3)

であり,aは最近接の Jボンドを示す.この状態は最近接のボンド上でスピン一重項を組

む状態であ り,∫,J′の値によらず直交ダイマー模型 (式 (1))の固有状態になっている.ま

ず,そのことを示そう.このことを理解する上で鍵となるのは最近接の2つのダイマーの

直交性である.ダイマーの直交性は基底状態のみならず,この模型の性質を語る上でいつ

も重要な役割を果たしている.図 3のような単位ユニットを考え,ボンドaとbの状態を
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Figure3:直交ダイマー模型の単位ユニット
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Figure4:スピン数 8,16,20,24の有限系における基底状態のエネルギー.スピン数 8,
16,20では正方形のユニットセル,24では長方形のユニットセルを用いている.ダイマー

一重項の相ではシステムサイズによらず,一定のエネルギーをとる.点線は変分計算の結
果を示す.

一重項にとると,第2近接の相互作用 J′の行列要素は 0になる.

71'abls)als)b-0. (4)

ここで 71'ab-JI(sl+S｡)･S3であり,サイトのインデ ックスは図 3に示されている.式

(4)より式 (2)が J/によらずエネルギー 一書JNをもつ固有状態となることは明らかであ

る.ただしⅣ はスピン数である.

次に式 (2)が基底状態になる条件について考えよう.まず,J'-0の場合を考える.こ

の時,模型は孤立ダイマー系と等価である.ダイマーボンドの基底状態は式 (3)で表せるの

で,式 (2)が基底状態となることは明らかである.このことからJ≫J′の条件では式 (2)

が基底状態であることが期待される･その一方で,逆の極限 J-0では,図 1(b)より明ら
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かなように,直交ダイマー模型は2次元正方格子と等価であり長距離秩序をもつような基

底状態が期待される.J,J/の値により異なる2つの基底状態が存在するため直交ダイマー

模型では量子相転移が起こることが期待される.そのため 式(2)が基底状態である領域は

J'/J<(J//J)Cに限られる.図 4に厳密対角化によって求められた基底状態のエネルギー

を示す.図 4より少なくとも一つの量子相転移点が存在することが明らかである.正方形

単位格子をもつ系の基底状態のエネルギーよりシステムサイズ効果を考慮して転移点を

求めると(J'/J)C>0.69を得る.その一方で,量子モンテカルロ法でもとめられた2次元

正方格子系の基底状態を変分関数とした時のエネルギーはEAFニー(0.669J'-0･102J)N

である.ダイマー一重項のエネルギー EDS--3/8JN との比較から転移点を見積もると

(J'/J)C-0.71をえる.実際の基底状態のエネルギーは変分計算の結果よりも小さくなる

ので,(J′/∫)｡<0.71である.2つの条件より転移点は(J′/∫)｡-0.7土0.01となる 【15].

Ising展開により求められた値では (J′/∫)｡-0･691となり上記の結果を満足している 【30].

少数系においてスピンギャップを計算すると,図 8のような結果を得る.J'/J≧0.7では,

システムサイズ効果を考慮すればスピンギャップは有限の値を持たないことが分か り,こ

の領域で長距離秩序が存在することと対応する.その一方でダイマー一重項相では有限の

スピンギャップが開いている.このように,厳密対角化の結果はダイマー一重項相と長距

離秩序相との間の量子相転移を示す.

ここでは少数系の計算をもとにダイマー一重項相と長距離秩序相との間で相転移が起

こるとして議論をすすめてきたが,この2つの相の間に,別の相が存在する可能性が提言

されている 【1,13].次の章では,この中間相に関する議論を紹介する.

2.2 量子相転移

直交ダイマー系の量子相転移は今でも研究が進行中であり,基底状態の相図としては,図 5

のような3つの可能性が提唱されている.Sec.2.1で述べたように厳密対角化による有限

系の計算では図 5(a)のような相図が期待される.その一方で Schwingerboson近似や級

数展開を用いた計算によりそれぞれ異なった中間層の存在が指摘されている 【1,13】.図 5

(b)の相図は Kogaと Kawakamiによって提唱された.ここで出現している中間相はブ

ラケット一重項状態を姶状態とした級数展開から求められた状態であり,スピンギャップ

をもつ 囲 .一方 AlbrechtとMilaは Schwingerboson近似を用いて helical秩序をもつ

相が基底状態となる可能性があることを示した 甘 厳密対角化の計算では中間相の存在

は確認されていないがブラケット一重項状態や helical秩序の相を議論する上ではシステ

ムサイズの影響がダイマー一重項相に比べて大きく,数値計算より結論を得るためには更

に大きな系での計算が必要となると考えられる.このように相反する相図が提唱されてお

り,中間層は存在するのか?存在するとすればどうのような相が存在するのか?といった

問題はまだまだ議論の余地のある問題であり,今後の発展が期待される [4,31】.
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Figure5:直交ダイマー系の基底状態の相図.Dsはダイマー一重項相,AFは反強磁性秩

序相,pSはブラケット一重項相,helicalはhelical秩序相を示す.

次に,SrCu2(BO3)2が実際どの相に位置するのか考えよう.srCu2(BO3)2がスピン

ギャップをもっことは実験的に明らかであり,この系はギャップ相 (ダイマー一重項相ある

いは ブラケット一重項相)に存在すると考えられる･ESR,中性子,Raman散乱の実験で

約 35Kのスピンギャップが観測されており【22,8,26,14].帯磁率 (図 6)や比熱 (図 7)の

温度依存性でもギャップ系特有の温度依存性が観測されている [11,10].SrCu2(BO3)2の

交換相互作用はスピンギャップと低温での帯磁率の温度依存性からJ-85K,J/-54K と

見積もられる [17].図 6にJ'/J-0.62,0.635,0.64,0.66における帯磁率の温度依存性を

示す.ここでJの大きさは厳密村角化のスピンギャップ(24サイト)が35Kになるように

設定されている.帯磁率の温度依存性は J'/J-0.635±0.01で良く再現されることがわ

かる.このことより,SrCu2(BO3)2はダイマー一重項相に含まれることが期待される.こ

れらの交換相互作用の大きさを用いることで比熱の温度依存性や中性子実験のスペクト

ラムを良く再現することが可能である.その一例として比熱の温度依存性を図 7に示す.

中性子実験との比較については,次の励起の章で詳しく述べる.

3 励起状態

この章では,ダイマー一重項相の励起状態について述べる.はじめに三重項励起の性質に

ついて述べる.この系の励起に特徴的なこととしては三重項励起の局在性が強いことがあ

げられる.次の章では2つの三重項励起が束縛状態をつくることで安定な状態になること

について述べる.

3.1 第一励起状態の局在性

ダイマー一重項相の励起状態を考える上では J′/J≪ 1の極限からの摂動計算が有効な方

法のうちの一つとなる.摂動計算でスピンギャップの値を求めると,J′/Jの4次の結果は
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Figure6:帯磁率の温度依存性.J′/∫-0.62,0.635,0.64,0.66の結果を示す.Jの大きさ
はスピンギャップの大きさが 35K になるように決められている.サイト数は 16サイト

であり,J′/∫-0･635の時のみ 20サイトの結果が示されている･
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Figure7:比熱の温度依存性.J′/∫-0.62,0.635,0.64,0.66の結果を示す.Jの大きさは
スピンギャップの大きさが 35K になるように決められている.サイト数は 16サイトで

あり,JI/J-0.635の時のみ 20サイトの結果が示されている.計算結果にはフォノンの

Cph/T-0.4×T2mJ/K2が加えられている.
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Figure8:スピンギャップの大きさの J//J依存性.厳密村角化の結果と摂動計算の結果が

JI/J志0･5でよく一致していることがわかる･スピン数 8,16,20の系は正方形のユニッ
トセルを 24は長方形のユニットセルをもつ.正方形のユニットセルの結果より,システ

ムサイズ効果を考えると,J′/J>0.7ではスピンギャップが開かない.

次のようになる 四 ･

A-J(1-(;,2一芸(与,3-;(与,4)･
(5)

4次摂動までの範囲では三重項励起は完全に局在している.この摂動計算では,始状態と

して基底状態の一重項のうちの一つが三重項になった状態が考えられる.これらの状態は

縮退しているが,4次までの範囲でこれらの縮退がとけることはない.三重項励起のエネ

ルギーは波数によらず一定の値となり,完全に平らな分散関係が得られる.このことは三

重項励起の局在性が強いことを示す.式 (5)の結果と厳密対格化の結果を図 8に示す.厳

密対角化のスピン数 16,20,24で得られたスピンギャップにおいてシステムサイズの影響

が小さく,かなり広いパラメータ領域 (J'/J孟0･5)にわたって摂動計算と厳密対角化の結

果が一致していることがわかる.これは,この系における励起状態の局在性の強さを反映

している.

ここで次に自然と生じてくる疑問として,この系の励起状態は完全に局在しているか

否かという問題がある.この疑問について考えよう.ここでも,厳密な基底状態を議論す

る上で用いた図 3の単位ユニットをもちいて話をすすめる.以下では,次のような最近接
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サイト間上のダイマー基底を用いる.
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J'/J≪ 1の極限からの摂動計算は,基底状態の一重項のうち,一つの状態を三重項に変え

た状態から始める.式 (4)が成り立つため,図 3の中で aあるいは bボンドが三重項であ

る時の行列要素を考えればよい.そのような行列要素は次のようにかける.

7i/able)altm)a-0 (m-0,j=1). (10)

u,abltl)als)b- 言Itl)alto)b一 昔Ito)altl)b, (ll)

ここで 7t'ab-J'(sl+ S2)･S3であり,サイトの番号は図 3に示されている.ここで式 (10)

の行列要素は 0になり,bボンド上にある三重項は aボンドへ移動することができない.

一方,式 (ll)では三重項は aからbへと移動可能であるが,aボンドも三重項状態のまま

である.式 (ll)で出現した状態に対する行列要素 (摂動の2次のプロセス)は次のように

なる.

u,abltl)alto)b-昔Itl)als)b･芸lt.)altl)b, (12)

u,ab"0)aLil)b-昔Itl)a"0)b一 昔ltl)als)b･ (13)

これらの結果を見てすぐわかるように,2次摂動の範囲では三重項が aからbへ移るよう

な過程は存在しない.このことが式 (5)で完全に平らな分散関係が得られた要因である.

三重項を別のギンドヘ移動させるような過程としてはより高次の過程を考える必要があ

り,6次摂動から三重項励起の移動がおこる 【15,16,121.そのような過程の一例を図 9に

示す.ここではまず,式 (ll)のような関係を用いて三重項励起からなるループをつ くる.

その後,式 (12)や式 (13)のような関係を用いて一つずつ三重項を一重項に戻す.そうす

ることで,6次摂動から三重項励起の移動がおこる.ただし,図 9に示したように次近接サ

イトへの移動のみが可能であり,6次摂動では最近接サイトへの移動はおこらない.このよ

うに直交ダイマー系におけるダイマー一重項相ではその第一励起状態は局在性が強いこ

とが分かる.

このような性質は SrCu(BO3)2でもほとんど平らな分散として,実際に中性子実験で

観測されている 【8].図 10に中性子散乱の実験結果を示す.図には24サイトの厳密対角

化の結果も示している.3meV付近に観測されている励起が上で議論したスピンギャップ

の励起に対応している.ESRや最近の高精度の中性子実験の結果では3meVのピークの

分裂が確認されている.こうした分裂はDzyaloshinski-Moriyaの相互作用を考慮すること

で説明できる 【22,3,181.
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Figure9‥三重項励起のホッピングプロセスの一例.白ダンベルは一重項,黒ダンベルは三
重項をそれぞれ表す.

I 旨 :=:::ここ:ミミミtl一一､､_

~一一-一一__

0) (7d2,0) (7E,0)

(k.,ky)

Figure10:中性子散乱の実験結果 (黒丸).3meVに観測されているものがスピンギャップ
に対応する励起であり,ほとんど平らな分散関係をもつ.5meV付近にも励起が観測され

ており,この励起は 3meVの励起に比べて分散関係の幅が広 くなっている.24サイトの厳
密対角化の結果を白印でしめす.白丸の結果は中性子散乱で観測可能な励起である.
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Figurell:correlatedhoppingの一例.摂動の2次のプロセスから三重項励起の移動が可
能となる.

3.2 束縛状態

前章に述べたように,中性子実験では第-励起状態として局在性の強い励起が 3meVで観

測されている.一方では,高エネルギーの励起として5meVの付近で分散の幅がより広い

励起が観測されている(図 10)･また 9meV付近にも励起が観測されている [8】.ここでは

5meVの励起を中心にしてスピンギャップよりも高エネルギー順位に相当する励起につい

て考える.

以前にも見たように,SrCu2(BO3)2はダイマー一重項相に存在していると考えられて

いる.そのため,以下,この相の話に限定する.J'/J≪ 1の極限からの摂動計算を考える.

J′-0の時には 2△ のところに励起が観測され,波動関数は基底状態 (式 (2))の状態から

任意の2つの一重項を三重項に変えた状態となる.3次摂動の範囲では三重項状態が最近

揺,次最近接に存在する状態間の縮退が解け,互いの波動関数が交じり合う.そのような

過程の一例を図 11に示す.図 11より分かるように,2つの三重項励起が隣り合うことに

よって摂動の2次過程から三重項が移動する.このような三重項励起の移動は Momoiと

Totsukaによって提唱され,correlatedhoppingと呼ばれている [19,20,121･2つの三重項

が励起されると,correlatedhoppingによる運動エネルギーの利得のため束縛状態が安定

となる 【14,12,29,6].このような束縛状態では 仝スピンSが 0,1,2の場合が考えられ

る.特にS-0,1の時には三重項軌 こは引力が働 くことになり,安定な束縛状態が得られ

る.また,correlatedhoppingの効果により束縛状態の分散関係は低次の摂動計算でも幅

をもつ.S-1,J'/J-0.5の摂動計算の結果を図 12に示す.中性子実験の選択則を考慮

すると図 12の実線に対応する励起が実験で観測されることがわかる.摂動計算で得られ

た分散関係は中性子実験で 5meVの励起として観測された励起の分散関係と定性的に一

致している 【29】.

実験との定量的な比較を行なうために厳密対角化の手法を用いて動的構造因子

S(q,W)-∑ l(nL矧0)[26(W-En+Eo),
n

(14)

の計算を行なった.ここで 回 は基底状態を 回 は励起状態を表し,Eo,Enはそれぞれの
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(0.0) (7r.7r) (27T.27r) (7r.0) (27T.01

Figure12:摂動計算によるS-1,J'/J-0.5の時の分散関係.実線の束縛状態が中性子
散乱で観測される.細い破線はスピンギャップのエネルギーの2倍に相当する.

状態のエネルギーを表す･Sqzは次のように定義される･

sqz-義写eiqriStf･
(15)

図 13に q-(27r,27T),J'/J-0.2,0.4,0.6,0.635の時のS(q,W)の様子を示す.ここで,横

軸のWの値は各J'/Jのスピンギャップの大きさ△で規格化してある.J′/J-0.2のスペ

クトラムと摂動計算の結果との比較により束縛状態に対応するピークがわかる.J′/Jを連

続的に変えることで J′/∫-0.635で見られる大きなピークが束縛状態に対応することが

わかる.24サイトの厳密対角化による束縛状態の波数依存性を図 10に自記号で示す.こ

の中の丸で記された励起が中性子で観測可能な励起に対応しており,実験結果とよく一致

した結果が得られる.波数 (27T,27T)で中性子実験でえられたスペクトラムと厳密対角化の

結果を比較すると図 14のようになり両者の結果はよく一致する.このように中性子の実

験で観測された 5meV(約60K)のピークは束縛状態に対応していると考えられる.図 14

に見られるように 9meV付近 (約 100K)で観測されているピークも計算結果と良く対応

している.しかし,高エネルギー側では多くのピークが観測されておりその起源を明確に

するのは困難である.2△近傍に広がっている連続帯,2個の三重項から形成される反束縛

状態,3個の三重項からなる束縛状態が可能性として考えられ,今後の研究が期待される.

4 磁場中での状態

4.1 磁化プラトー

SrCu2(BO3)2の磁化過程の測定は,はじめ Kageyamaらによって粉末のサンプルで 40T

まで行なわれた 【11].その実験では十分低温まで温度を下げることにより,Cu2+イオンの
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Figure13:24サイトにおける q-(27T,27T),J'/J-0･2,0.4,0.6,0･635の時の S(q,W).横
軸の Wの値はスピンギャップの大きさで規格化してある.図中の矢印は束縛状態に対応す

るピークを示す.
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Figure14:4サイトにおける q-(27r,27r),J'/J-0･635J-85Kの時の S(q,W).黒丸
は中性子の実験結果を示す.計算結果と実験結果が良く一致している.
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Figure15:単結晶も用いて観測された磁化曲線.磁化 1/8,1/4,1/3のところにプラトー
が観測されている.

仝磁化の 1/8と1/4に対応する磁化プラトーが観測された.この系での磁化プラトーの出

現の要因は励起の章で見た,三重項励起の局在性の強さに起因していると考えられる 囲 .

磁場を大きくしていくと,適当な磁化で三重項励起が結晶化することで安定な状態をつく

り,磁気励起にギャップが開きプラトーとなる･こうした立場からmomoi,totsuka[19,20】

とmiyahara,t!edal16]のグループがそれぞれ独立に磁化プラトーに関する理論研究を行

なった結果,1/8と 1/4の他にも 1/3のプラトーが出現することが示唆された.その後

単結晶を用いた更に高磁場での実験が行なわれ,実際に 1/3のプラトーが観測されてい

る [241.その結果を図 15に示す.理論的には 1/2のプラトーも示唆されており,更に高

磁場中での実験をおこなうことで,1/2プラト｣の存在の有無を確認することも実験的に

面白い課題の一つとして残されている.

磁化曲線を考えるにあたって,式 (9)のダイマー基底を用いて議論をすすめる.ここで

磁場は二次元面に垂直にかかると,4つのダイマー基底のうち 回 と 恒 )の2つの基底が

エネルギーが低い状態となる.そこで磁場中でのダイマーの状態は上記のいずれかの状

態をとると仮定する.ls)を O,lil)を 1で表すとするとダイマーボンド上の状態は hard

corebosonを用いて記述できる.
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Figure16:hardcoreboson模型へのマッピング.直交ダイマー模型は2種類のサイトか
らなる2次元正方格子上のhardcoreboson模型へマッピングできる.サイトにより3次

の三重項間相互作用の方向がことなる.

その時,元のハイゼンベルク模型は次のような正方格子上のハードコアボゾン模型で記述

できる(図 16).

7ieff - 7ic+7ik+7ti

- p∑ nkl+t∑ (chck'1は 1+h.C･)
kl kl

+∑ V(rkl-rk,l,)nklnk,l,
k'l'≠kl

(16)

ここで 〃は boson粒子のケミカルポテンシャルであり,元のハミルトニアンの外部磁場

に相当する.tは三重項励起のホッピング項であり,Vは三重項間の相互作用に相当する.

J'の3次摂動の範囲で有効ハミルトニアンを考えると図 17のような三重項間相互作

用が存在する.三重項間相互作用の特徴として,3次近接の相互作用には方向依存性があ

る.図 17の相互作用 V3では2次摂動の範囲で相互作用が生じるが,V3/では3次摂動の

範囲では相互作用がない.また,V3は次近接相互作用 V2よりも大きい.こうした三重項

間相互作用は各プラトーで出現する超格子構造を決める上で重要な役割を果たしている.

この系では三重項励起の局在性が強いため,i-0と仮定する.これによって式 (16)を

Ising的な古典系として取 り扱うことが可能になる.更に3次摂動で出現しない長距離の

相互作用をYukawa型鴨e-ur/rと仮定する.Sr(CuBO3)2で見積もられている相互作用

J'/J-0.635を用いることで摂動計算の結果から V2/Vl,V3/Vl を,少数系の厳密対角化

の結果と一致するようにYukawa型の長距離相互作用のパラメータVo/Vl,Eをそれぞれ

決めろ.正方形の単位格子をもつ 16,20,26,32,36サイトと長方形の単位格子をもつ 24

(6×4),32(8×4)サイトの系を用いて各磁化における最小のエネルギーを持つ超格子構追

を計算することで図 18のような磁化曲線をえる.図よりわかるように磁化 1/8,1/4,1/3,
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Figure17:3次摂動の範囲で出現する三重項問相互作用.

1/2のところにプラトーが出現することがわかる.挿入図として 24,32サイトでの厳密対

角化の結果を示している.32サイトの結果では 1/8,1/4,1/2のプラトーが,24サイトの

結果では1/3,1/2のプラトーがそれぞれ観測されている.システムサイズにより出現し

ないプラトーがあることはとり得る磁化の大きさと境界条件による.hardcoreboson模

型で求めた磁化曲線や 24サイトでの結果より,1/3プラトーの帽は 1/2プラトーよりも

大きくなることが期待される.これらは3次近接の相互作用が次近接相互作用より大きい

辛 ,方向依存性があることに起因している.次に各プラトーでの基底状態について考える.

4.2 超格子構造

式 (16)を用いて磁化曲線を計算するにあって各磁化プラトーでの古典的な超格子構造が

わかる.各プラトーでの状態を考える上では,三重項間相互作用の方向依存性が重要な役

割を果たしている.この効果が顕著に現れている例の一つとして 1/4プラトーの場合を考

える･三重項間相互作用が等方的であるとすれば磁化 1/4では三重項の分布は図 19(b)

のような正方形のユニットセルを持つような超格子構造が期待される.一方,式 (16)より

得られた超格子構造では図 19(a)のような三重項励起がストライプを形成する状態が安

定状態となる.

では元の直交ダイマーハイゼンベルク模型でも同じような基底状態が実現されている

のだろうか?そのことを確かめるために,有限系におけるスピン-スピン相関

sqzz-妄∑(ギ･堺 - (-iq･r) (17)t,3'

を計算した.古典的に考えられたプラトーでの基底状態は縮退をもつ.有限系の量子模型

においても基底状態は縮退した状態となり,Lanczos法で得られる基底状態は初期状態に

依存する.そこで我々はいくつかのランダムな初期状態から計算を始めそれらの平均値
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Figure18:ハードコアボゾン模型で得られた磁化曲線.1/8,1/4,1/3,1/2のプラトーが

観測される.挿入図は直交ダイマー模型における厳密対角化の結果 (〟 -24,32)を示す.
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Figure19:1/4プラトーでの超格子構造.黒いダンベルは三重項励起を白いダンベルは一

重項を表す.(a)hardcoreboson模型で得られた安定状態.三重項はストライプ状に並ぶ.

量子的な場合でも同様な対称性をもつ基底状態が期待される.(b)等方的な三重項相互作
用が働 く場合に期待される超格子構造.正方形のユニットセルをもつ.
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Figure20:16サイト,磁化 1/4,q-(7r,7T)の時のSqzzの J'/J依存性･J'/J-0には古

典的に得られた基底状態のSqzzを示している･四角がストライプ構造 (図 19(a))の,丸が

正方形のユニットセル (図 19(b))の Sqzzを表す･ダイマー一重項相の基底状態はストラ
イプ構造をとることがわかる.J′/∫-∞ の時には 16サイト2次元正方格子の場合を示

している.16サイト,磁化 1/4の場合にはダイマー一重項相と反強磁性相との間に中間
相が存在することがわかる.

巧言を求めた･Sqzzは 1Sqzz--N, (18)

で定義される.N,はサンプル数であり,N,-50とした･16サイト,磁化 1/4,q-(7T,7r)

の時のSqzzを図 20に示す･古典的な基底状態の Sqzzを JI/J-0のところに示してあ

る.図 19(a)の結果を四角で図 19(b)の結果を丸で表す.図 20より明らかなように,

J′/J-0より連続的に J'/Jを増やしていくとsqzzは図 19(a)の結果より連続的に変化

していることがわか声.このことよりダイマー一重項相では磁化 1/4の基底状態は図 19

(a)のようなストライプ構造をもつと言える.

磁化 1/4の時と同様にして古典的に得られた基底状態と有限系の Sqzzを比較するこ

とで各プラトーでの基底状態の性質を知ることができる.磁化 1/8,1/3,1/2の時の基底

状態を図 21に示す.磁化 1/8,1/2の基底状態は正方形の単位格子をもち,磁化 1/3では

1/4と同じようなストライプ構造をとることが分かった･
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Figure21:各プラトーでの超格子構造.黒いダンベルは三重項励起を白いダンベルは一重

項を表す･(a)磁化 1/8.正方形の単位格子.(b)磁化 1/3.ストライプ構造.(C)磁化 1/2.
正方形の単位格子.

5 結論

SrCu2(BO3)2ではShastryとSutherlandにより約20年前に提唱された厳密な基底状態

が実現している.この系の基底状態に関しては,直交ダイマー模型の相図を決定すること

が残された課題の一つである.一方,実験的には,同じような構造を持つ新たな物質の発

見が期待される.反強磁性相にある物質やSrCu2(BO3)2よりも小さなスピンギャップを持

つ物質が発見されると直交ダイマー系に関する理論的な理解もより深まると期待される.

新物質の合成という点ではSrの置換などの試みが行なわれているが,SrCu2(BO3)2と大

きく異なるような結果は得られていない [9】.一方で,パラメータの変化という意味では高

圧下での実験が期待される.SrCu2(BO3)2は相転移点の近傍に位置していると考えられて

おり,圧力の効果で実際に相転移が起こる可能性がある.

励起状態の局在性が強いという性質は SrCu2(BO3)2の磁性を考える上で非常に重要

な役割を果たしている.また,少数系での計算が実験結果と比較的よく一致しているのも

この性質によるためであると考えられる.励起状態では,ESR【22,21】やRaman散乱 【14】

で禁制遷移が観測されており,その起源を明確にする必要がある.また最近では高分解能

での中性子実験が行なわれており[3】,これらの結果との比較検討を行なうことは励起状

態の性質の理解を深める上でも大切である.また,ESR[23】で観測されているような,高

磁場中での励起状態の性質を考えることも残された課題の一つである.

この系での磁化プラトーの出現の起源も,励起状態の局在性の強さによっている.理論

的には 1/8,1/4,1/3,1/2プラトーが予測されており,実際に,実験では1/8,1/4,1/3プ

ラトーが観測されている.1/2プラトーは 100T付近に観測されると考えられており,更

に高磁場中での磁化曲線を観察することで 1/2プラトーの存在の有無を確かめることが

期待される.また,各プラトーでの NMRや中性子散乱実験を行なうことで,実験的に各

プラトーでの超格子構造を確認することが期待される.また,図 15から分かるように磁
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化曲線はスピンギャップに対応する磁場よりも低磁場で有限の磁化をもつ.こうした有限

の磁化は温度に依存しないことが実験で確かめられている.この有限の磁化の起源を明ら

かにすることは,理論的な今後の課題の一つである.

これまでの話でも分かるようにこの系は理論と実験が切碇琢磨している系である.今

後も理論,実験の両面でさらなる発展がなされることが期待される.
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