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強磁性クラスターにおける磁化とクラスターの中間結合模型

東大総合文化 浜元信州 大西直毅

クラスターの磁化を測定する実験としてStcrn-Gcl･lachMagllet.による)嗣 子のpl･0aleをみる実

験がなされている.この実験は様々なクラスターについてなされており､例えば､Fc,Co,Niについ

ては図1のような結果を示 している｡ この結果で特徴的なことは原子のStel･11-GerlachMagnetに

よる屈折と違い､一つの方向のみに屈折 していることである｡ それに対 し､Gdの場合には粒子数

によって違った振る舞いを示す｡特にN=21の場合には全 く屈折 しない成分が残るという結果が

出ている｡また､平均の磁化の温度依存性についても図2のような実験結果がでており､Fe,Co,Gd

全て温度を高 くすると磁化が減るという結果となっているが､一部Feの低温領域で温度を上げる

と磁化 も上がるというanormalousな温度依存性が観測されている｡

LLき
-d

･･･^p
g
J

LUgYJJnrLrJS一一
trJ+iL'lld●jI

一〇

〇

〇

Feの場合

0lZI). ol OJ
A押l●dFiklfTJ

Gdの場合

0.6

0.5
0.4

0.3

0.2
0.1
0.0
･5 0 5

DellccIIOn【mlTl)

Gd22,Gd23の場合

10

図 1こDeaectionProa1es

二
)A
)
ud
一･
Jd
u
..】.…
亡】王 2JGIID
.tlJE't(LlCr･<hHLG)

･5 0

u

L
h

一

一ヽ
'■
l

I
,

O

O

o
o
o
l

l
ご

J

t
i
･
O

l
r

,衰
亡〇一lCTJ･aUぎ
･-

5

0cmectLOntrnm)

Gd21の場 合

2 GIIO
M･19net<FkIClhGI

10 15

Feの場合 Feの場合 (Anorlnalous)

図 2:TemperaturedepelldellCe

このような状況に対 し､二つのモデルがでている｡一つは "lockedlTIOmellt,1n｡dcl"そしても

う一つは "superparama.gnetism"である｡ まず､lockedmomentmodclであるが､このモデルは

クラスターは小さいため単一の磁区からできているとし､単一の磁気モーメントを持つとする.

そして､クラスターに対 して磁気モーメントは動かない､という仮定をおいている｡ このモデル

での計算としては､Gdの実験をした Bloom丘eld達が古典的に運動方程式をたて数値積分 して

profileをみたほか､Bertscll,Yabanaらが量子力学的に扱い､pro丘Icや磁化を議論 している. ま

た､Bertsch,Onishi,Yabanaはこのモデルを古典的に扱ってはいるものの､断熱不変量をうまく利

用することにより､運動方程式を解析的に扱い､見通 しの良い結果を得ている｡

結果はx-路 というパラメータのみに依存 し､古典､量子の両方ともに一方向のみの屈折を

示すほか､古典的な場合ではGd21でみられた屈折を起こさない成分を再現している｡ また､磁化

の温度依存性についても図のような結果とx=o近傍での漸近形がわかっているO
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次にsuperpal･alnagIletislllであるが､これは単一の磁気モーメントを持つのであるが､磁気モー

メントはクラスターとほとんど結合しておらず､クラスターの運動を無視して自由に動けるもの

とする｡ただし､わずかに結合は残っているものとする｡ この場合の平均の磁化はLallgivilltype

peff-/辛 ll(諾 )一誌 ]

になると思われている｡Lallgivilltypeのような熱平衡の分布になる理由は､磁化とクラスターの

弱い結合によってクラスターと磁化との間でのエネルギーのやりとりが生じ､磁化にのみ注目し

た場合には､あたかもクラスターが熱浴のような役割をするためであると考えられている｡

この二つのモデルに対して今回我々は両者の中間的な場合､つまり磁化がクラスターに対して

ある特定の方向を好むというモデルを考え計算をおこなった.(''ⅠIlterlllediateCoupliIlgModel")

この中間的な結合を実現するためには､電子系の全スピンの方向とクラスターの間にpotentialを

考えるとよい｡我々は今回は立方村称なpot.elltial

Hco,1- -u(sf+S24･S31-6(Si2S22･S22S32.S32sl2)･言(sl2･S22･S.,2)2)

-u,招くci4'+ci44'･僻 4))
を考えて計算をすすめた｡ほかに考えられるエネルギーとしては回転運動のエネルギー

Hrot--; R(R･1,

磁場との相互作用のエネルギー

HM--9sS_,B

であり､全ハミルトニアンは結局

H-Hrot+Hcopl+HM

になる｡ さらにもう一つの仮定として､クラスターが磁場中に入るときには磁場の変化はゆっく

りであるとし､磁場は断熱的に増加していくとする｡ この仮定のもとでは結合系の量子状態間の

遷移はなく､おのおのの状態の占有率exp(-E/kBT)は磁場が入っていないときの占有率で決ま

ることになる｡ この結果､Stern-GerlachMagnetを通したときの磁化の平均は

(SZ)-∑(sz)ieXp(講)

ただし､Eiは磁場のないときのエネルギーで<Sz>iは磁場のあるときのスピンのZ成分の平均

である｡ 最後に計算を簡単にするため､クラスターの慣性モーメントは等方的とする｡

このようなモデルを用いて計算をすすめるのであるが､ハミルトニアン行列を対角化する際に

角運動量が大きいところでその次元が大きくなってしまう｡ しかし､角運動量の大きい領域は､
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回転エネルギーも大きくなるため占有率が少なくなるので､結果に大きな影響を与えないと考え

られる｡ よってここでは､仝角運動量の上限値7-24､クラスターのスピン5-4として計算を

した｡

計算で得られた屈折のプロファイルを図3に示す｡結合を強くしたu'=20の場合とu'=30の

場合の二つがあるが､locked-momentの時にみられたような(sz)での対数発散は見られない.し

かし､クラスターと磁化の結合を強くすると中央に集まる傾向が見られ､これを大きくしていけ

ばlocked-momentになり､そのときには発散が出てくるものだと考えられる｡また､xの大きな

領域ではプロファイルはlocked一momentとかなり似たものになる｡
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図3:IntermediateCouplingModelにおける屈折のpro丘le

次に温度依存性についてであるが､図4のようにさまざまな結合の大きさu/について調べたが

どの領域においても､温度を大きくすると磁化が下がるという具合になっており､実験でみられ

るAnormalousな温度依存性は再現できなかった｡
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図4‥IntermediateCouplingModelにおける温度依存性

今度は弱い結合の場合であるが､このときにはSuperparamagneticな振る舞いが期待される｡

プロファイルは図5のようにS-4のときの磁気量子数に対応した九つのpeakがみられ､磁場

を増加に従い徐々に磁場の方向に向いて行く｡一方､磁化の期待値を計算した結果は図5のよう

-180-



｢原子核とマイクロクラスターの類似性と異質性｣

になり､Langevinや Brillollinの様にはならないということがわかる｡従って､このモデルでは

superparamagnetismは説明できない｡

またここの図5ではlocked-monentや couplingの強い場合も示されているが､couplingが強い

場合でも弱い場合でも､今のモデルはlocked一momentよりも磁場への応答が鈍いことがわかる｡

これは､今のモデルではpotentialとして立方対称のものを採用しているため､対称性がよく､そ

の結果､磁化が等方的になるような状態が多くなる｡このような量子力学的なゆらぎがあるため､

磁場に対して鈍感になったと考えられる｡
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図 5:弱結合でのpro丘le及び平均の磁化の磁場に対する応答

最後にlocked-momentや superparamagnetismでは磁化がx- 爵 のみに依存するという

scalinglawがあった｡ ここでは磁化とクラスターの結合という別のエネルギースケールを入れて

いるので､当然このscalinglawは破れているわけだが､強磁場､高温度のときは結合のエネル

ギーはほとんど無視できるのでScalinglawが成立すると期待される｡実際に強磁場高温皮の所

で磁化が£のみで決まることがわかり､この磁化をplotしたのが図6で､ちょうどBrillouinと

lockedmomentの中間的な振る舞いをすることがわかり､結合を強くするとlockedmomentに近

づくことがわかった｡
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図6:Scaling.lawの違い｡この図だけはⅠ-20,S-4になっている
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