
｢第44回 物性若手夏の学校｣ (1999年度)

量子ゆらぎが大きな系での量子ダイナミックスと緩和現象

東大･工･物工 宮下精二

最近､興味を持たれているナノスケール系での動的現象を紹介し､それらを解析する

量子力学､統計力学的方法をいろいろ調べ､それぞれの特徴を議論する｡また､量子ゆら

ぎが大きな系での外場-の応答の新しい特徴を考察する｡ それぞれの解析における数値計

算の具体的手法についても触れる｡

1 Imtroduction

具体的な講義は以下に述べるような内容を考えている｡(1)非平衡統計力
学の基礎,つまり線形応答理論や確率過程について触れ,量子ダイナミッ

クスが重要な役割をする現象に関する統計力学的手法をの紹介を行う｡(2)
量子効果がその緩和現象に顕著な役割をするナノスケール分子磁性の実験

の紹介をする｡(3)量子ダイナミクスの大きな特徴である非断熱遷移によっ
て生じる典型的な現象とその機構の説明し,上のナノスケール分子磁性に

おける現象の説明を試みる｡ (4)周期的変動をする外場のもとでの興味深
い現象として,系の固有振動や外場の高調波などではない非自明な周期を

持つ振動現象がある｡ それをいわゆるFloquet演算子の固有状態のとして
解析も紹介する｡

2 非平衡統計力学

オンサーガーの相反定理,揺動散逸定理など線形応答理論の一般論と久保

公式や森公式の導出｡その応用として,最近我々が行っている電子スピン

共鳴(ESR)の直接数値解析の方法【1】を紹介する｡ また,確率過程につい
てはマルコフ過程の一般論とWiener過程(white-gaussiannoise)によるラ
ンジェバン方程式,さらにそれとのフォツカープランク方程式の関係等と

の説明をする｡

熟浴と接している量子系の運動を記述する方法として量子マスター方程

式(資料参照)と量子ランジェヴァン方程式(文献[3】参照)の方法を紹介す
る｡ ここではmicrocavityの中で原子系と相互作用する光子系の非古典状

態の解析[2】を例にとって紹介する｡ また,次に紹介する微小磁性体での磁
化過程の解析【4]も紹介する｡
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3 微小磁性体の準安定状態緩和

通常の磁石のような-軸性の強磁性体が逆向きの磁場中に置かれた場合の

緩和現象は,準安定状態の緩和として最も典型的な例である｡ 通常の熱励

起による緩和現象はエネルギー障壁△Eをもつアレニウス型緩和と呼ばれ,

緩和時間Tは不安定核 (ドロブレット)生成時間としてT～eXP(△E/T)の
温度依存性を示す【5】｡しかしながら,温度が低くなると緩和時間が温度に
依存しなくなることが微小磁性体で報告され,トンネル効果として注目さ

れてきている｡ 特に,ferritinと呼ばれる鉄の化合物ではそのトンネル共鳴

を測定 したとの報告もある【6】｡ しかし,粒子サイズの分布の問題もあり,
単一粒子【7],磁性分子の結晶(Mn12,Fe8)[8,9,101などより洗練された実
験が行なわれる様になってきている｡

Z.5(I s/e霊 :,:,.T,BAだ?PhenTq崇 .5"(;蛋 ?認 諾 誤 兵 宴'6憲 ,A.'の靴 組 (L.Thomas･e'qI･:"alurC3即 19'6"830上｡加

Figurel‥Mn12分子とその階段的磁化過程(文献【12】)

4 量子ダイナミクス

量子緩和の際のトンネル確率を計算する方法はいろいろと開発されてきて

いるが 【111,ここでは非断熱遷移現象に注目する｡【13,14,15】
パラメタ-が時間変化する場合､仝系のエネルギーは保存しない｡パラ

メタ-の変化が十分ゆっくりの場合､離散的なエネルギー準位においては

その準位を保ちながら運動する (断熱定理)｡しかし､有限の速度での変化

には必ず準位間の遷移が起こる｡ それを非断熱遷移という｡(文献【16,17】
参照)
-軸的な磁性体の磁場逆転に伴う非断熱遷移の機構はその最も典型的

なものであり,二準位系で古くから研究されてきている｡(Landau-Zener-

Stiickelberg)【18]そこでは二つのエネルギー準位があるパラメタ-の変化
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によって交差する際の状態の時間変化を次のように扱っている｡ 二つの状

態をもつ系のハミルトニアンをパウリ行列により

71--H(i)JZ- ro-X

と表し､準位間のエネルギーが時間的に

H(i)--ci

(1)

(2)

の変化をする場合を考える｡ ここでrは状態間の量子力学的結合を与えて
いる｡ ここで､H(i)の関数として系の仝エネルギーを図示すると図2のよ
うになる｡ H=0でのエネルギーギャップは

AE-2r (3)

であり､量子揺動の強さの目安を与えている｡ また､このエネルギーギャッ

プは古典的に縮退した二状態が量子効果でトンネル共鳴を起こす場合の共

鳴振動数Uに対応 している:
△E=hw. (4)

この系のSchr6dinger方程式は具体的に

ih;(;)-(-_Hti)H-(u (Z)

となる｡ 初期条件としてi=-(刀において､系は状態 1にいる､つまり

(Z)- ( 去 )

Figure2:擬レベルクロス
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とし､(5)に従って時間発展した結果､i-∞ において基底状態､つまり状
態2､にいる確率を求めている｡ (資料参照)

･b(-,.2-1-exp(誓 ) (7)

これは､パラメタ-の時間変化が無限に遅いと､つまり､C=Oのとき､系
は基底状態に留まり､その時間変化が速いと基底状態に留まる確率が小さ

くなることを示している｡ この機構は､時間変化するパラメタ-のもとで

のいろいろな現象の解析に用いられてきている｡[16,17】
この公式を用いると､外部のパラメタ一によって安定､準安定の関係が

入れ替わる状況において､ある速度でパラメタ-を掃引した場合に､もと

もと基底状態にあった系がどのくらいの割合で基底状態に留まるか評価で

きる｡ その割合を決めるのは掃引速度CとH(i)-0でのエネルギーギャッ
プ△Eであることに注意すると､掃引速度を系の状態変化から逆に△Eが
決められる｡ たとえば､上向きと下向きの二つの状態が古典的に縮退した

-軸性の磁性体でのトンネル周波数は磁場を逆転した場合の磁化の変化か

ら次のように評価できる【14]｡ 基底状態に留まる確率は

p-lleXP
と与えられる｡ ここでCはZeemanエネルギーの変化

C-gPBMg , M :磁化

である｡ 初期状態での磁化をMo､磁場掃引後の磁化をMRとすると

MR-(1-2p)Mo

の関係があるので､MR/Moから△Eが決められる｡
さらに,異方性の無い磁性体にかけた磁場を回転させた時,

71-JH･S, LHト 走

(8)

(9)

(10)

(ll)

磁化がどのような運動をするかについても調べられており,Rosen-Zener-

Demkovの機構と呼ばれている｡【19】
実際Mn12で観測される現象は温度に異存しており,完全な量子現象と

はいえない｡特に,非常に低温で緩和過程自身が温度に依存しなくなった

ように見える場合にも,その現象は量子遷移だけからは説明できず前に説

明した熟浴による散逸効果が重要な働きをしていると見られる事が最近の

研究でわかってきている[4]｡ 図4に,Mn12に対応したS-10の横磁場イ
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ジングモデルで磁場逆転の場合の磁化の振舞を示す｡波線は純粋な量子力

学的運動で細かい振動は才差運動によるものである｡ 実線は非常に弱い散

逸を含む場合である｡ どちらの場合も階段的であるが磁化の変化の大きさ

が違う｡ これは磁化が負から正,つまりポテンシャル的に考えて準安定状

態から安定状態の谷-移行した状態が基底状態に緩和するかどうかの違い

である｡

S＼≡
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Figure3:散逸がある場合の兄が ナの階段磁化

4.1 Floquet定理

非断熱遷移は例えば磁場の掃引のように一方的に変化をさせた場合上で

紹介したような現象として現れるが,外場を周期的に変動させた場合には

Floquet現象として知られる現象が現れる｡ つまり,系のハミルトニアン
の固有値,固有ベクトルを

Ei, Li), 71oli)-EiLi)

とすると,外場が周期的に変動する場合

71(i)-710+H(f)M,H(i)-hcos(LJi)
に,系の時間発展を与える演算子は

C-exp(-i/71(S)ds)

(12)

(13)

(14)

であり,一般には元のハミルトニアンと交換しない｡そのため固有値,固

有ベクトルがEi, li)と一致せず元のハミルトニアンのエネルギー差が系
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Figure4:Floquet現象による非自明振動 (文献 【20])ここでx(i)はその時刻での波動関
数における基底状態の成分

の固有な振動数を与えなくなる｡系の正しい振動数は外場の一周期分の時

間発展

L-exp(-U.2q'W71(S)ds) (15)
の固有値の差で与えられる｡この系では外場の強度を変えると系の振動の周

期が変わるなど興味深い現象が観測される｡ 図4･1に710--J∑iJ絢f+1-
7∑iqデーH(i)∑iq%fに交流磁場をかけた場合の磁化の変化を示す｡

5 議論

これまでは系全体がコヒーレントに逆転する場合を考えてきたが,系が核

生成を経て変化する (空間的に不均一)場合には量子核生成を考えなくて

はならない｡そこではある意味で負の温度状態になっているとも考えられ

量子系特有の核生成機構が考えられる｡それらをふまえて,量子核生成と

コヒーレントな逆転との違いについても考察したい｡

また,以上の計算に用いた数値計算の方法,特に,鈴木の指数分解公式

【21】についても触れたい｡

5.1 資料 :非断熱遷移

i

ihit--H(i)a-rb
ihb--ra十H(i)b

ここで変数変換

d2b

諺 -icb-(r2+(ct)2)b

ニ -V/Tcr一汀 /I･lt
lL - t'呈
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を行うと

砦 +(n･去一言)b-0 (20)

が得られる｡ これはWeber方程式として知られているものでWeber関数D_n_1(iz)が解
を与える｡ Zが大きい時のDln-1(iz)の漸近形はよく調べられており､図- ∞で偏角が
一書7rと一書7Tの場合D-n-1(iz)-0であることがわかっている. 初期条件 (i-∞でb-0)
より

b-ADIn-1トiz) (21)

となることがわかる｡ここでの比例係数Aを決めるために､式 (16)にD_n_1(iz)の漸
近形

1im D_n_1(iRe-iq/4)-e-"(n+1)i/41'R2/4R仰 1
Rー∞

を代入しα=1を用いると

‖A柱 71/2e-叩/4
であることがわかる｡ ここでnが純虚数であることを用いた｡

(22)

(23)

5･2 資料 :量子マスター方程式【22]

Inthissubsection,Weintroduceaphononreservoirandderivethemasterequationthat

governstimeevolutionforthereduceddensitymatrixofasystemincontactwiththe

reservoir･ThetotalHamiltonianHt.iisglVenaS

Ht｡t-H+入Hht+HR, (24)

whereHdenotestheHamiltonianforthesystemofinterest,HRdenotestheHamiltonian
forthereservoir,andlHhtdescribestheinteractionbetweenthesystemandthereservoir.

Weassumethatthel･eserVOirconsistsofaninfinitenumberofmutuallyindependent

harmonicoscillators[23,24,25い hatis,

HR -写盈+響 -写7-a(btb｡+三),
1

2)7 (25)

wherebtandb｡arethecreationandannihilationoperatorsfortheαthmode.More-
over,WeassumelinearcouplingbetweenaHermitianoperatorofthesystem,X,anda
reservoir'soperatoras

Hht-冒(管)1/27αXαX-浦写7α(btna)x, (26)

whereてαSareSOmeCOnStantS.Wecalltheabovereservoirincludingthestyleofcouplinga

phononreservoir.Inthissection,wedolWtmakeanyassumptionforthesystem,though
itwillbetakenastheharmonicchaininthenextsection.

Accordingtothestalldardmethod(seee.g.[26,27,28]),Wederivethemasterequation
forthereduceddensitymatrixasfollows.Westartfl･OmthequantumLiouvilleequation

forthetotalsystem
･'JIJt".(1)
∂l -;lHtot,plot(i)i,
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wher.eplot(i)isthedensitymatrixforthetotalsystem･Undertheconditionthatthereser-
voirlSillitiallyintheequilibriumstateatinversetemperatureβ,thedegreesoffreedom
tllatbelollgtOthereservoiraretracedoutwiththeaidofprojectionoperators.Then,We

assumethatthecouplingstrengthAissosmallthattheinteractionca,nbedealtwithby

pel･turbation.Moreover,weadoptMarkoviana･pproximationwhichisvalidifcorrelations

betweenresel･VOirvariablesareshort-lived.Astheresultweobtaintilefollowingequation

forthereduceddensitymatrixp(i)-TrRPt｡t(i)(TrRmeansthetraceconcerningthe

reservoir'sdegl･eeSOffreedom)inthesecond-orderperturbationwithrespecttoA,

孟p(i)-ilH,p(i)]-人2rp(i), (28)

whererp(i)isdehedas

rp(i).- if.idi′rm dweiwi'@(W)(xx(-I,)p(i)
-eβhwxp(i)x(-i')+eβhwp(i)x(-t')x-x(-i/)p(i)x)･ (29)

AtthesametimewhentheMarkovianapproximationisvalid,theupperlimitofthe

timeintegralintherighthandsidemaybel･ePlacedbytheinfinity,andweputsointhe

following･InEq･(29),X(-i')meanstheHeisenbergoperatorattime-t',

x(J')-e-iHi'/hxeiHtI/九, (30)

andO(W)denotestheFouriertransformofthetwo-Pointfunctionofthereservoiroperator
couplingtoX,namely,

o(W)-孟蔦E-i-iO(i)di,
where◎(i)isgivenby

･(工 TrR[吉(
7L写-･r

m･αLJα
2)
1/2

(
mα'Wα
2

2e-di+ ePhuQe-iuQi
α eβhwQ-1

1/2

7α7α,Xα(0)xα,(i)e~βHRi/TrRe-βHR

(3 1)

(32)

Hence,denotingthereservoir'sdensityofstateswithrespecttofrequencyLJbyD(W),we
have

◎(LJ)- hT(W)2
D(W)-D(-W)
eβhw-1 ' (33)

whereweintroducedthesmoothfunction7(LJ)thatsatisfies7(士Wα)-7α･Wealsodefine
thespectraldensityI(LJ)as

I(W)-7(W)2D(W) (34)

forlaterconvenience.

Makinguseoftherelations:

/o∞ eiレIdi-N6(U)+ア三 ,
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lleglectillgthepl･incipalvalue【26,27,28],theKubo-Ma･rtin-Schwinger(HMS)condition

◎(LJ)ePhu-◎仁W), (36)

andintroducingtlleOperatOr月whosematrixelementsare

(lJRl-)-妄xL,-◎(旦菩 ), (37)

IIp(i)isrepresent,edasfollows

t;
IC
汀

rp(i)- (xRp(i)-Rp(i)X-Xp(i)月†+p(i)Rtx) (38)

芸(lx,Rp(i)]'lX,Rp(i)]†),

andwearriveatthemasterequation

等 -;lH,p(i)]
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