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最近実験技術の進歩によりmK領域での固体ヘリウムの実験が行われるようになって

きたo以下において 100mK以下におけるBCC固体 3HPの実験及び理論の現況につ

いて紹介する｡

§1. ExchangeHamiltonian

実験 1ト5)によると100mK以下の低温においては,固体3HPの熱力学的性質は,

核スピン% を持ったヘリウム原子の交換相互作用により決定されると考えられる｡ 交

換相互作用は次のノ､ミ/レトニアンで与えられる.6)

LXexニ ー∑J(p)T(p)
p

(1)

ここでPは粒子間の交換を表わし,T(p)はP という粒子間の交換をひきおこす 演算

子である｡ T(p)はスピン演算子を使って表わされて,

･(12) - -(2言1･言2+i)

･(12-n)-与iT(12)T(13)･･･T(1n)+h･C･I (2)

ー ___.i

となるo二体･三体の交換は Si･Sjで表わされるが,四体の交換には更に,(言i･iJ)
(ik･言L)という項が出てくるo

§2.実 験

Exchngehmiltonian(1)にゼ-マンエネルギー

Ly - -2LLH･∑ S.
Z ~'-▲7■′j

LL- 7.82× 10-5mK/G
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を加えたものを高温展開して,熱力学的諸量の表式 を求めると,

=β2J(2,0)-β3J(3,0)+･･･

- (PJLH)212+PJ(1,2)-･･･i+･･･

J(2,0)∂enJ(2,0)
kB ∂enV

- (βpH'2号 ･iiiR
kB

且 一昔 {T･i･11132XVm kB

ここで,

NJ(2,0)- <Lye孟>

NJ(3,0)-<LXe孟>

_与β 2迎

∂2nJ(1,2)
∂env

+-i

∂enJ(3,0)
∂(-llV

i+-

+ -

NJ､(1,2) - 3<LyexLkTz2>/(LLH)2

8 - 1A BT

vm :molarvolume

である｡ 実験で測定されているのは,比熱のJ(2,0)のd,),2) ∫(3,0)の項…)圧力の

J(2,0)の項,3)J(1,2)の項,4)帯磁率のJ(1,2)の項 5)である｡ このうちJ(2'0)の測
定はコンシステントであって数値は図 1のようになる｡ J(1,2)については,まだ確定

的な値は得られていないが7)正であることは確かなようである. J(3,0)については,

"正であるようだ':ぐらいのことしかわかっていない｡

この他の実験として,融解曲線上でエントロピーを測定した実験 8)があって,1.1mK

の点でエントロピーが大きく変化している｡ これは固体内で,低温側で核スピンが秩序

状態になっているためと考えられている｡ また,静磁場をかけた時の転移温度の変化を

みた実験 9)がある｡それによると,磁場が小さい時,転移温度は磁場 と共に減少するが

～6×103G以上の磁場がかかると,転移温度は磁場と共に増大する,という奇妙な振
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舞を見せる｡ここで注意すべきことは,磁場が6×103Gのときゼ-マンエネ′レギーは

～0.5mK となって ((3)式参照 ), 交換相互作用エネルギーと同程度になるというこ

とである｡

§3. ExchangeHamiltonian と実験 との比較

今 Exchangehamiltonianを

LU - 2Jl(方,'nn)言･･言･. 2J2(吉 ,'nnn)言i･iJ･eX a J

ここで第-項は,∩.∩.pairについての和

第二項は,∩.n｡n.pairについての和

とすると,J(2,0),J(1,2),J(3,0)の表式は次のようになる｡

I(2･0)- 3J12月 J22

J(1,2)- 12Jl+9J2

J(3,0)- - 3 J13･ 27 J 12 J 2 - ‡ J 23

(4)

(5)

またネ-′レ点は,J2-0のときには厳密に三o)

kBTN- 2･748JI

J2≒0のときは分子場近似で,

kBTN-4Jl-3J2

である｡

まずJ2-0として実験と比較する｡ J(2,0)の測定からJlを決めると,それから

J(1･2),J(3,0),TNがわかってそれらと実験値 とを比較することができるo

J(1'2)は実験値より大きく出る04)J(3,0)は符号が逆に出る02)TNtま2mK となっ

て実験値の約二倍 となる｡ 即ち(∩.∩.)相互作用のみを含んだハイゼンベルグハミル ト

ニアンで固体 3Heを理解することはできない｡

次に,J2≒0として実験と比較 してみる｡いくっかや り方がある｡

1) J(2,0)と,J(1,2)を合わせると,Jl>0･J2く0としなければならないが,
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こうすると,I(3,0)が負となること, TNが 2mK以上になること,二点で実験と

合わない0

2) ∫(2,0)とネール点を合わせると,∫(1,2)が実験と合わない｡

その他 (4)式の/､ミル トニアンで実験を解釈 しようとする試みはいくつかあるが,ll)ど

れも満足のゆくものではない｡

また, (1)で四体の交換まで考えて,Exchangehamiltonianとして (4)式にスピン四

乗項をつけ加えたもので,実験を説明しようとする試みがあるが,その際には四体交

換相互作用エネ/レギーを二体交換相互作用エネルギーと同程度にとらなければならな

くなってしまってあまり説得力がない｡

即ち,今問題なのは, (1)式でどの項までとれば固体 3Heの性質を説明できるか,

である｡ 実験の側から見るとき,まだ確定的な結論は得られていないが, nearest

neighbour相互作用のみを含んだノ､イゼンベルグハミ/レトニアンでは不十分である｡

この時,実験的に信頼できる多くのデータが必要 となるが,今のところ信頼できるデ

ータの数は不足 している｡

§4.ExchangeEnergy

の計算値

ここでExchangeEnergy

の計算について見てみる｡

今一番信頼のおける計算

は McMahn,Guyerの計

算12)で,結果は図 1に示

してある｡三つの実線は

一体の波動関数をGaussian

としたとき,そのパラメ

ーターのとり方の違いに

よる｡実験値とはかなり

ズレている｡ 又,四体交
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換相互作用まで計算した例は三つあって,それらを表 1にあげておく｡ これらはいずれ

も実験を説明するのに十分でないQ表 1で,MGは McMahantGuyer12) , MW は

McMahan Wilkins13)でいずれも基底状態の波動関数の重なりから計算 したもの,UIは

Utsumilzuyamaで3つのパラメーターを含むホッピングモデルにもとづく計算である｡

表 1

M.G. M.W. U.i.

vm(C組 ol) 24.4 24.0 24.2

J1(mK) 0.049 0.83 0.648

J2/ Jl _1.3×10~2 1.2×10~1 5.1×10~1

Kα/Jl 2.5×10ー3

§5.核スピン秩序14)

以上見てきたように,実験的にも,理論的にも,交換相互作用エネルギーの値は確定

していないので,以後これらをパラメーターとして扱って,低温においてどのようなス

ピンオーダー リングが可能であるかを見てみる｡ハ ミル トニアンは,

LK - 2 Jl(15',nn)ii･gj+ 2 J2 (吾,'nnn)盲･･言･tJ

+ rEEaβ 2Kr(iJFkL)ET 〔(Si･SJ･)(Sk･Sz)
_._.▲__.▲一___1 ---ゝ一･一 -A.･.･･▲一一一▲

+ (si･SJ)(Sk･Szト 与 (Si･Sk)(Sj･Sz)〕 (6)

ここで,第一項はnearestneighbourpairにっいての和,第二項は 2nd,neighbour

pairについての和,第三項は α,βという二種類の 4- スピンクラスターについての

和であるo α,β は図2に示したo又 煩 ま1のオーダーの量である014)交換相互作用

エネルギーのだいたいの目安は,Jl,J2はmK のオーダー･Kα,KβはJlより1ケタ

以上小さいと考えるo 又,Jl,J2,Kα,Kβはすべて正と考えるo
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(6)式のハミル トニアンを分子場近似で扱い,4つのサブラティスに分ける範囲内で

可能なスピン秩序は,5種類に限られることが,石川,岡田両氏によって示されている｡

即ち, Ferro,NAP=NormalAntiferro(第一種AF),SCAF=SimpleCubicAntiferro(第

二種AF)の⊥ と EI･ wF=WeakFerro,であるOこのうち, FerroはJl>0のとき

は考えなくてよいo又,WFは 2Jl>3(Kα+Kβ)のときは考えなくてよい｡以下で
はこのような場合を考えて,NAP,SCAF⊥,SCAFHのみを考える.それぞれのス

ピンの向きは,図3に示した｡分子場近似で各相でのフリーエネルギーを計算 して,パ

ラメーターがどのような値をとったとき,系は温度 と共にどのように変化するかを調べ

たO 結果は図4に示した.ここで (PllSIN)という記号は,高温でパラ状態,低温で

NAP,その中間の温度領域で SCAF相 となり,転移の性質は,P とSの間の転移が
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NAP SCAF⊥

K'>KP

図 3

SCAFll

KdくKp

二次,SとNとの間の転移が一次であることを示 している｡他も同様である｡ また,

単にSと書いたのは,Ka>Kβのときは S⊥･Ka<KpのときはSHの意味であるo
又,図 4中のパラメーターは以下の如 くである｡

Jl ks

Jl'-丁 , 応S=再 ,

24(Kala一KB 16)
ks-

; Kα> Kβ

24(Kalα-Kβ}p)-48(Ka- Kβ) ; Ka く Kβ

kN- 24(Kalα+Kelp)-48(Ka+Kβ)
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以上の計算では,静磁場はかけ

ていないが,磁場をかけた時の系

の磁気的性質については興味のあ

る実験9)がある｡これに対する理

論的説明はいくつか出されている

が ,15)～ 17)が決定的なものはない｡

例えば Sokobfr,Widom のものは

零点 vacancyを仮定している点,

Hetherington,Wilbrdのものは四体

交換エネルギーの値の取 り方,

Johnson,CohenのものはJl をフ

ェロ的にとっている点,にそれぞ

れ問題が残る｡

図4でわかるように,実際の,

BCC3Ii｡でも, scAF⊥ 或 は

SCAFH相が現れる可能性は十分

ある｡そこで,どのような秩序状

態にあるかを実験的に決める手が

か りとなるためにと,スピン波の

3

2

1
0

- 1

(P且SIN)
′

(8 > kN>-24)

図 4

frequencyを計算 してみた｡その

結果 scAF⊥,ll相ではオプティカルモー ドが存在するが,NAF相では,オプティカル

モー ドがない,という結果が得られた｡ q-0におけるオプティカルモー ドフリークェ

ンシ-tま,

rJ｡-12(Ka-Kp)1'21号(3-.2-2Jl)十 2 Kal｡- Kβ届 1'2

for SCAF⊥

W｡-12(Kβ-K｡)1'21号(3J2-2J.)-2K｡+2Kβ+2Kal｡-Kplpll'2
for SCAFl巨
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となる. 3J2- 2J1-0･4mK,Ka一KB- 3×10-3mKとしたときu0-7MC/Sと
なる｡

§6. 問 題 点

以上のことから,問題点をまとめると,次のようになる｡

実験に関して

㊨ ∫(1,2),J(3,0)の信頼できる値を‰ の広い範囲にわたって得ることo

④ T-H平面上での磁気的な相図の決定｡

このことはスピン波のオプティカルモー ド,或は比熱,帯磁率の測定から情報が

得 られると思われるo 但 し,比熱,帯磁率の,SCAF相とNAF相 との差異は

質的なものではなく,量的なものであろう｡

理論に関して

① MultipleExchangeを含めた,ExchangeEnergyの計算o

これらの量を計算するには,量子固体であるという特性を十分に取 り入れた方法

で行う必要がある｡

④ TIH平面上の相図の説明｡
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B.C.C.固体HC3における

4体交換相互作用モデルでの磁気秩序

横浜市立大 石 川 幸 志

岡 田 勇

固体Hg中のH㌔原子は, 量子効果としての大きな零点振動によってその位置を交換

し,その結果Hgの核スピン間に最隣接間で負の交換相互作用が働 らくO固体HC3に対

する現在までの実験結果は以下の三点で,二粒子交換のみを考慮する通常のHeisenberg

モデルでは説明できない｡

1.高温展開の理論値と実験値を比べて,求めたexchangetParameterJの値からきめたTN

は,実験のTNより高い｡

2.他の量の高温展開から決めたJの値は,磁場Hをかけた場合の magneticpressure

p(H)の磁場依存性を説明できない｡

3. 0.4テスラ以上の磁場Hによる転移温度 TNの変化と)-Hと共にTNは一次で増加

する｡この変化は Heisenbergモデルでは磁場によりスピンがそろう効果である｡

J-0のスピン系の比熱が最大になる温度は,H-1.5TN(Hはテスラの単位,温
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