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∫=1カゴメ反強磁性体における格子歪みと異方性による量子相転移
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1 はじめに

図 1:HSS状態の模式図｡太い実線で結

ばれた2つのS-1/2スピン(o)が1つ
のS-1スピンを構成している.細い

実線で結ばれた6つのS-1/2スピン
がシングレットを構成している｡

和田ら[1】はS- 1カゴメ格子反強磁性体と

考えられる有機磁性体m-MPYNN･BF4の磁性的

性質を調べ､帯磁率の測定から有限のスピンギ

ャップを持つことを示した｡これに対し､著者は

S= 1カゴメ格子反強磁性体の基底状態として

hexagonalsingletsolid(HSS)描像を提唱した【2】｡

この状態はそれぞれのS=1スピンを2つのS-

1/2スピンの対称化積と見なしたとき､これらの

S-1/2スピンがそれぞれの6角形のまわりでシ

ングレット状態を作った状態と考えられ､1次元

∫-1反強磁性ハイゼンベルグモデルのハルデン

状態の2次元版と見なすことができる【3]｡後者に

ついては､格子歪みや異方性による量子相転移が

知られており【3,4,5ト それらの研究によってハルデン状態の理解が深まったことを考えると､

S-1カゴメ反強磁性体についても同様な効果を調べることはこの系の基底状態の理解をより深

めるものと期待できる.ここでは､実験的にも観測されている諦 ×V5型の格≠歪み【2]および

1サイト異方性の効果を数値的手法を中心に調べた｡

図 2:歪んだカゴ

メ格子｡

具体的には次のハミル トニアンで与えられる異方性と格子歪みのある

S-1のカゴメ格子反強磁性体を考える､

TL-7iA+7tB+7Lc+∑DStP2,7iα-Ja ∑ siSj, (1)
I <iJ'>∈α

ここでSiはS-1のスピン演算子であり∑<i,jXαは図2に示すような

3種の6角形の辺上のボンドについての和を表す(α-A,BまたはC)0

以下､JA-1､JB-Jc-α(0<α≦1)とする｡
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図3:α<<1で生き残ったスピン(o)と
その間の有効相互作用｡

JA>>JB-Jc(≡αJA)の場合､HSS状態は
明らかに壊される｡Aの6角形のまわりの6つの

S-1スピンは2つのS-1/2の自由度に分割さ

れることなく､そのままシングレットクラスター

を作る｡従って､-様なS-1カゴメ格子ハイゼ

ンベルグ反強磁性体の基底状態がHSS状態なら､

中間のαで量子相転移を起こすはずである｡

α<<1の場合､強く結合したスピンの自由度

は死んでいるので生き残っているスピンは全体の

1/3である｡これらのスピンは図3に示すように､

再びより大きなカゴメ格子を形成している｡これ

らの間の有効相互作用は

71｡庁 - Jnn∑siSj+Jnnn ∑siSj+Jnnnn ∑ siS,･, (2)
<nn> <nnn> <nnnn>

で与えられる｡ここで､ ∑ ､ ∑ ､ ∑ はそれぞれ生き残ったスピンの作るカゴメ格
<nn> <nnn> <nnnn>

子上での最近接､次近接､次次近接格子点対についての和であり､Jnn - 0.001697α2,

Jnnn - 0.074233α2,Jnnnn - -0.003394α2で与えられる.この内一番強いのは次近接相互

作用なので､他の相互作用を無視すると､図 3に示すように､さらに大きな3つのカゴメ

格子になる｡従って､生き残ったスピンはこの大きなカゴメ格子上で再びHSS状態 (large-

HSS状態)を作ると期待される｡明らかにこの状態はHSS状態とは異なった構造を持つ｡

この相転移を確認するためにⅣ=18のクラス

.｡･へ一･°
0.5

α

図4:シングレット･トリプレットギャッ

プのα依存性｡

タ一についての数値対角化計算を行った｡シング

レット･トリプレットギャップ△Eのα依存性は図

5に示すようにα竺0.50で極小値を持つことから

このあたりで二つの相の間の相転移があることが

期待される｡この転移の存在は､逆に言えば-樵

なS=1カゴメ反強磁性体の基底状態がHSS状

態であることを反映している｡

3 1サイト異方性か

格子歪みがなく (α=1)､-サイ ト異方性か

のみが存在するときも､刀 >>Jでは各サイ ト

でS2-0の状態しか許されなくなるため､HSS

状態が壊されることが期待される｡これはS-1

AFHCでのHaldane-Large一刀転移に対応し､この

転移が存在することも､一様系の基底状態がHSS状態として記述できることを反映している｡
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図5:Stz.t-0励起状態のギャップの
β依存性｡

Ⅳ-12および2種のⅣ=18のクラスターに対す

る数値対角化の結果､図5に示すように､StZ.t-0の

励起状態-のエネルギーギャップ△EはD～0.8あた

りで極小を持ち､極小値はサイズと共に小さくなる｡

これは､HSS状態からLarge一刀状態-の量子相転移

の存在を示唆している｡

4 基底状態相図

一般的にD>0かつ0<α<1の場合､N=18の

クラスターだけが許されるので､系統的なサイズ依存

性の解析はできないが､このクラスターのエネルギー

ギャップが極小になる点がら大まかな相図を見積もる

と図6のようになる｡α～β ～0.8あたりに少しリエ

ントラントな振る舞いが､α～0.5か～0.1あたりに

小さな中間相が見られるが､これらが熱力学的極限で意味のある振る舞いかどうか不明である｡

図 6:〟 -18の数値計算から予測さ

れる相図｡点は数値計算の結果､点

線は強結合近似α<<1からの結果

であり､破線と実線はそれらをつな

いだ目安である｡

の間に相転移がないのと対照的である[5]｡

2節で述べた強結合近似(αくく1)の成り立つ領域

で､large-HSS状態のこわれる点を見積もるとβ｡=

0.06α2となる｡これは図6の点線として示してある｡

5 まとめ

S-1カゴメ反強磁性体の基底状態は1β×､β格子

変形や1イオン異方性によって容易に壊されることが

分かった.これは､一様 ･等方的なS=1カゴメ反強

磁性体の基底状態が単純な非磁性状態でなく､これら

の摂動によって壊される特定の構造を持った状態であ

ることを示唆している｡この性質は最初に述べたHSS

状態がS-1カゴメ反強磁性体の基底状態と考える

と自然に理解できるO特にtJA-1､JB-Jc-αの

乃ヽ×､β格子変形によって生じた新しい相は､再び大

きなスケールでのHSS構造を持ち､DによってHSS

構造が壊されたlarge-β相との間に相境界をもつ｡こ

れは､S-1のハルデン系でダイマー相とlarge-D相
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