
Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussel 　 Kenkyu

量 子 固体 W

講義ノ
ー ト

量 　 子 　 固　 体　 W

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　京 大基研 　長 岡 洋 介

§ 6． 固体
311e

の ス ピ ン ハ ミ ル トニ ア ン （続 ）

　ス ピ ン ハ ミ ル ト ニ ァ ン （6，1 ）か ら 出発 し て 固 体
3He

の 核 ス ピ ン 系 の 性 質 を調 べ る

前に ，交換積分 を理 論的に 求 め る 問題 に 触れ て お きた い ．原理的に は ，軌道運動 （格子

の 状態 ）の 基底状態の 波動関 数Ψ（rl ，r2 ，…，rN ）が 得 られ れ ば ，交換積分 Sp は （5．

26 ） に よ つ て 計算で きる ．波動関数は § 4 で 紹介し た よ うに 種 々 の 方法 に よ つ て 求め

られ て い る ．例 え ば， Nosan 　ow −J　astTow の 方法で は

　　　
e「（r

ギ
r2 ・’・鹽

・ ア
N ）一 ∬φ （r

　 　 　 　 　 フ 丿 丿
）

、4，

∫％ ）　　　　　　　 （6・3 ）

　　　9（L ）一 ・ xp 〔一書（  弓 ）
2

〕

と与 え られ た 。 こ の Nosanow の 波動 関数 に よ る 交換積分 の 計算が McMahan ら
1）

に よ

つ て 行 わ れ て い る n 結果 を表 4 に 示 す e こ の 結果 に は ，符号は す べ て 負， 4 体が 3 体に

表 4　交換積分の 計算例
1）

比べ て あ ま り小 さ くな い ，等予想 し た よ うな事情が 見 られ る が ，何 よ り も困 つ た こ と は

値が実験値に 比 べ て 小 さす ぎる点で あ る ．後 で 見 る よ うに ， 固体
3He

の 交換相 互作用

は 体積 24cm3 如 ol の あ た りで ほ ぼ lmK で ，表 4 の 計算値 は こ れ に 比 べ て 2 桁近 く小 さ

い 。さ ら に ，こ れ も後 で述 べ る こ と で あ るが ，固 体
RHe

の 磁性 を 説明す る に は 4 体 の

交換積分が 2 体の そ れ と 同程度 の 大 き さで な けれ ば な らな い ， と言 わ れ て い る n もし こ
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れ が專 実 とす れ ば ，計算値 は そ の 意味で も実験 に 合 わな い と い う こ と に な る n

　Nosanow −Jastrow の 波動関数 は い ろ い ろな点 で 改 良の 余地が ある ．例 えば ， 2 原子 が

交換す る と きまわ り の 原子 を押 し て 交換 に 必 要な ス ペ ー
ス を広げ る効 果 が 考 え られ る が ，

それ は 入 つ て ・・ な v ・． こ れ は 粒子 相関の 効果 で あ る か ら・ （ 6・3 ）の 一体部分呪吃を

correlated 　Gaussian　（4．9 ）に 置 き換 え る こ とに よ つ て ，原理 的に は 取 り込 み 可 能で あ

る n し か し ，
い ろ い ろ 苦労 し て み て も，思 うよ う に は

“

良 い
”

結果が得 られ て い な い の

が現状の よ う で あ るf）
元来， § 4 で 紹介 した い ろ い ろ な 方 法は 基底状態の エ ネ ル ギ

ー

を計算す る の が 目的 で あ り， エ ネ ル ギ
ーに 関 し て は 比較的 良い 値 を出す の に 成功 し て い

る n しか し ， エ ネ ル ギ
ーに 効 くの は 振巾が 大 きい 波 動関数 の 中心 部 分で あ る が，交換積

分に 効 くの は 波動関数 の すそ で起 る 隣 り の 原子 の 波動関数 と の 重な り で あ る。交換積分

の 大 き さは ，
エ ネ ル ギ

ーに は 効か な い こ の 波動関数 の す そ の 広が り方に 敏感に 依存す る

わ げで ，
エ ネ ル ギ

ーか ら 決め た波動 関数 を使 つ て 良い 結果 を期待す る 方が 無茶 だ と い う

こ とな の か も知れ な い ．実験 との 比 較に よ つ て 交換相互作用 の 大 き さが決 ま る の な ら，

それ を波動関数 の 広 が り の 程度 を示 す 実験事 実 と し て 受取 る べ きな の で は あ る ま い か．

そ れ 以 上 の こ と は ，相当 に 難 し い 問題 の よ うに 思わ れ る ．

§ 7． 固体
311e

の 核磁性 1一高温 の 性質

　出発 点を ス ピ ン ハ ミ ル トニ ァ ン （ 6．1 ）に 限定 す る な ら，そ れ か ら固体
3He

の 核磁

性 を論ず る こ と は 伝統 的な磁性理 論 の 領域で あ る ．と くに 高温 （kBT 》 IJI．　IK）） で

は ， 高嚴 開 の 方法が 使 える か ら髄 1蝉 純で あ 翻

　外部磁場 ffが Z 方 向 に 働 い て い る と き，全 ハ ミ ル トニ ァ ン は

　　　・・一”
X ＋ 錫 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （7・1）

で 与 え られ る 。 こ こ に ， Jgrx は （6．1 ）の 核 ス ピ ン間 の 交換 碍互作用の ハ ミル トニ ァ ン ．

認 Z
は ゼー

マ ン エ ネ ル キ
ー

kz − − 2L・” Σ s
，、

　 　 　 　 　 　 じ

（7．2 ）

で ， μ は 核磁子 で あ る n 自由 エ ネル ギ
ーは 温 度，磁 場 の 関数 と し て

。） LT 、5で は ， 。 れ が う まく・・ く と V・ う結 も あ 。 た よ うで あ る が1）詳細 ・わ か ら な い 。
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 量子由体 rv

　　　I
’
　一 一

  Tl ・ T ・ exp 〔一β（脹 ＋ 9z ）〕　 　 　 　 　 　 　 （7・3 ）

但 し ， Tr は ス ピ ン状態 に 関す る対角和 で ある n   7 》 IJI（PKD ，　 kBT 》 雌 とす

れ ば ， β＝ （kTB ）
− 1

に つ い て 展 開 （高温展 開 ）が で きて， 自由 エ ネ ル ギ
ー

は そ の 巾級

数 と して 求め る こ とが で き る． β
3
ま で で

　　　1・ T・ e
”Pt’k

’
・・＝・N1 ・ 2 量 β

2
｛〈

．2
み

X 〉 ・ 〈觴 〉 ｝

　　　　　　　　　　一きβ
3
｛
　 3
く ゐ
　 X 〉 ・ 3 〈報 4 ＞ ｝　 　 　 　 （7．4 ）

た だ し ，

　　　〈
・・・…　〉 ≡ 2

−1VTr
（…… ）

（7，4 ）を導 くと き，

　　　Tr　”
）（

＝ Tr ．ftZ ＝ 0 ，　TrvUXrrZ ＝ O

　　　T ・み賜 一 T … E　＝ ・ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （7．5 ）

で あ る こ とを用 い た e 結局，自由 エ ネ ル ギ
ーは

　　　F（・”・・T・H ）− F
・

一
、t’

｛・ 履〉
一

、tT〈 履 ・ ｝

　　　　　　　　　　　
一

署
12

｛・一
。量。

＜ v ・
X・sE ・ ｝ 　 ・7…

と与 え られ る ．Fo は 高温 の 極 限 の 自由エ ネル ギ
ー Fo ； − IV　kB　T　In　2 ，　 Sz は 全 ス ピ ン の

Z 成分 Sz ＝ Σ
、
　Siz で あ る n 交換相 互作用は 結晶の 体積に 依存す る か ら，　 F は そ れ を通

して 体積 v の 関数で あ る 。

　極 々 の 熱力学量は ，通常 の 熱力学 の 関係 に よ つ て F を微 分 し て 求 め られ る 。すなわ ち

・ ン ・・ ヒ』 ・ 一 童
淀 積 縢 ・

厂
・ 僻 ）

。 E

磁 　化

　　　（、，）。 ，E

M − 《嬲 。ゴ
帯躑

P − 一（劉 ，，E

　
　

7

　
　
耽

（ 
岡

−
丹

＝Z （7．7 ）

　　圧 　力　　　　　　　　　　　 等 ．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2
こ れ らの 諸 量 の 実験値 と高温 展 開に よ つ て 得 られ る 表式 と の 比 較か ら，＜ 認

X
＞ ．く搬
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sE ＞ 等 の 量 実験 的 碇 め る ・ とが で き ・ ・

1） 比熱及 び Z∫＝ 0 の ときの 圧 力

　高温展 開 の 表式 （7，6 ）を用 い て

　　　・广 睾 ・ 一

　 　 　 　 　 ・78 ・

　　　・・… ・一

、t，

∂7t＞
・ 　 　 　 （7…

い ろ v ・う な 体積 の 場合 に つ v ・ て Cv カ・測 定 され れ ば 〈
　 z
、−
　 X

〉 が 嬾 の 関数 と し て 定 ま

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2
り， し た が つ て ∂＜ aVX ＞／∂Uも

定ま る ．こ の 二 っ の 実 験は 同 じ

量 く履 〉 を定め る実験 で あ る ・

　比熱 の 実験 結果 を図 10 に 示

す1）低温 で は （7．8 ）が 示 す よ う

に ブ
2
に 比例 す る 比熱 が現 れ ，

温度 が上 る と通常 の 格子 比熱 （

C［　T3 ）が効 く．結 局 ， 実験 結果

は

C7 一告・ BT3 （・」・・

と表 わ され るT）圧 力 の 実験結果

は図 11 に 示 す 葺
）
温斐依存性 は

（7．9 ）に 示 す如 く T
− 1

に 比例 す

1〔｝O

10

！

（
名

』
三
霞

≧
E＞

＞

O

　 0．1
　 　 0．04　　　　　 0．1　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　】

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 T　　（K）

図 10　比 熱ρ図中の 数値 は モ ル 体 積

る 。二 っ の 実験は ほ ぼ consistent で あ る 。

　か りel　aVx と して も っ と も簡単な nea エest　neighbor ス ピ ン 間 に の み 相互 作用の あ る

Heisenberg模 型

＊） 古い 嫐 で は こ れ 以外 ・・ ＿ 、1・U ・ な項が存在す る と され て い た ・・，
5）

よ く anneal さ れ た 試

料 に よ る Greywal1の 実験 で ， そ れ は intrinsicな もの で は ない と して 否 定 さ れ た。な ん ら か の

　imperfection に よ る も の ら しい が，そ の 起因 は明 か で ない 。 で き れ ば ， 量子 固体 の imperfe−

　ction の 問題 に 関連し て こ の 問題 に も触れ た い と思 う。
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冖
に

ニ

ロ

n°
Q
；

氏

0　　　　　　　　　　 20 　　　　　　　　　　40 　　　　　　　　　　60

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 肆ノ丁 tK
’II

図 11　e ＝ o に お け る 圧 力
6）

図中の 数値は モ ル 体積

　　　黛 縄
（、，張

S
・

°8
・ 　 　 　 　 　 　 　 （・7Jl）

をとれ ば ，

　　　《 〉一昔・
厂

・　」1 （・ − 8 ）　 　 　 　 　 　 　 （・．12）

で あ る n こ の 実験か ら は ノ
、

の 符 号 敏 め る こ と は で きな い 。 比熱の 実験％ ・ ら は

　　　　　　　　 0．8839mK 　（V ＝ 24．454 　cm3 　／mol ）

　　　F／11
＝

　　　 　　　　　　 　　　　　　 　　　　　　　 　　　　　　 　　　　　　 　　 （7ユ3）
　　　　　　　　。，360mK （V − 23．081 ・m 　

3
／
im

。 1 ）

が得 ら れ て い る
。 体積依存性 は ほ ぼ

　　　 dlnIJ
，1

　　　　　　　
＝
　17

〜 20　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（7．14）
　 　 　 　 dln7

で あ る 。
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2） 帯磁率及 び H ≠ 0 の と きの 圧力

　高温展 開の 表式 か ら

　　　÷
一缶σ ・ ・… 魂 ・ aVx ・；・

　　　A・
・
’
　p（　H ，　T ・一・… T ・一

煮誓協 ・鱸 ・

と与 え られ る 。

（7．15）

（7．16）

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 4．O

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 3．5 　

　　　　　　　　　　7L　 3・°
　

　　　　　　　　　　L2．5
　 　　 　　 　　 　　 　 9
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　

）
　　 　　

　　　　　　　　　　∵
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1．0
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 O．5

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 15　　　20　　　25 　　　30　　　35 　　　40 　　　45 　　　50　　 55

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 τ
一

】　 （K
−

「
）

　　　　　　　　　　図 12　∬ ≠ 0 に お ける圧力1） 7 ＝ 23．88　cm 　
：s

／mol

　　　　　　　　　　　　　の 場合 。実線は J を 図 中の 値 に と つ た とき の

　　　　　　　　　　　　　理論値n

圧 力 に っ い て は 精密な実験が 可能 で あ る が，帯磁率か ら正確 に θを決 め る こ とは 困難

で ， Ap と の consistency を確 め る こ と は 難 し い 。圧 力の 実験結果 を図 12 に 示 す1）

eVX と し て （7」1） を取 つ た とす る と，

　　　α
。
sl ＞一 一青堀 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　（7・17）

こ の 実験で は 孔 の 符 号 も決 め る こ とが で き る 。 X の 実験 は θ ＞ O ， した が つ て ノ
1
＜ 0

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 − 34一
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　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　　 量子固 体 胛

で あ る こ と を示 し て い る 。図 12 の 実線は 比 熱や p （II＝＝0 ） の 実験 か ら決 め られ た ／
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1

を用 い た と き の 理 論 曲線 で あ る 。実験値 と の 闘の くい 違 い は 大 きい 。 こ の こ と は ，（7．

11 ｝の Heisenberg模型 の 不十 分 さを現 わす もの で あ る と考 え られ る 。

　こ の 矛盾 を 解決 す る た め の 従柬 の 方法は ， （7．11 ） を拡張 して 　2nd　neighbor ，　3rd

neighbor ス ピ ン 間 の 相互 作用， さ ら に は 4 ス ピ ン相 互作用 も考慮 し ， パ ラ メ
ー

タ の 数

を殖 や す こ と で あ っ た n そ の 際 ， 後述す る よ うな低温 に お け る相転 移 も同時に 説 明 し う

る よ うに パ ラメ
ー

タ を決め な けれ ば な ら な い の で あ る が，パ ラ メ
ー

タ の 数が多 く， しか

もそ れ ぞ れ の 体積 依存 性 まで考慮 しなけれ ば な ら な い とな る と，ど う して も任 意性 が 残

ら ざる を得な い 。実験 を consistent に 説 明す る に は こ れ しか な い ， とい う明確な答 は 得

ら れ て い な い よ うで あ る ．

　と こ ろ が ，そ う し た模型 の 細部 の 問題 以 前に 検討 し な けれ ば な ら な い 原理的 な 問題が

残され て い る こ とが ， 伊豆 山
8）

に よ つ て 指摘 され た n そ れ は， ス ピ ン格子相 互作用 の 効

果 の 問題 で あ る 、

　ス ピ ン ハ ミル トニ ァ ン （ 6．1 ｝を導出す る とき． わ れ われ は 断熱近似 を と り，格子の

状態 に 関 し て は つ ね に 基 底状 態 に あ る もの と し た 。 し か し，一
般に は 非断熱項 ，す な わ

ち格子 の 状 態に 関す る非対 角項
・＝

ス ピ ン 格子 相互作用 が存在す る 、全ハ ミ ル トニ ァ ン は

　　　
・− ：＝一

　” S
＋
凡

＋ 認 SL 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （7ユ8）

と な る ．．Us ，濫，

．汐SL は それ ぞれ ス ピ ン 系、格子 系お よび ス ピ ン 格子相互作 用の ハ ミ

ル ト ニ ァ ン で あ る 。こ の とき， 自由エ ネル ギ
ー

は

…一 ．
・
一
％T　1・ T ・

sT ・L ・

−pcas ＋ 一＆‘
・
＋’Us

・
’

（7．19）

Trs ， TrL は そ れ ぞれ ス ピ ン 状態 格子状 態に つ い て の 対角和 で あ る n 温度 が十 分低 く

（T 《 eD，θ
D

は デ バ イ温度 ）、系が格子振動 に つ い て 励起状 態に あ る 確率 は無視 し う

る もの とすれ ば，

・ よ 一Ai
，
T1 … s

〈 ・ 1。
一
醜 ＋・US

・
）

1。〉

とな る ． FO＞ は格子 の 基底状態で あ る ．

　（7，20 ）は 決 し て

　　　　　　　　
一ff〈・laVS・ ・USL 」・〉

　　　
− kBTI ・ T ・s ・

（7．20）

（7．21 ）
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と同 じ で は な い ． （7．2　1） で あ れば 〈 OIゐ
S 」0 ＞＝ 刃

S
， ＜ Ol ゐ

SLlO
＞＝ 0 で あ る か

ら， ス ピ ン ハ ミ ル トニ ァ ン か ら出発 した と き と同 じ に なる ． （7．2〔〕） に つ い て 高温 展 開

を行 う と ， β
2
ま で で

　　　
・ 等

、t’
｛・や SL

＋ ＜慮 ・
・L ｝　 　 　 ・7・22 ・

こ こ に ，

　　　＜
……

＞S、
≡ 2

−
”
T ・s

〈 ・1… 1・ 〉 　 　 　 　 　 　 　 （・・23 ｝

　ス ピ ン 格子 相互作用 の 効果 と して 新た に 生 じた （7．22） の 第 二 項 が ， 第
一

項 に 比 して

ど の 程度 の 寄与 をす る か を 見積る こ とは 容易で な い 。た だ言 え る こ と は ，明 か に

　 　 　 　 　 2

　　　〈・4rSL　＞SL
＞ 0

で あ る こ と， また 格子 振動 の 座標を ξ とすれ ば

　　　ql
。   。

・ 〈 ・1ξ
21

・〉

で あ る か ら， こ の 項は 0 点振動 に 比 例 し．量 子固体 に お い て は 大 き な 寄与 を与 える 可能

性 が あ る こ とで あ る 。

　もし も こ の 項が （7．22 ）の 第
．一

項 と同 裡度 の 大 きさ で あ つ た な ら ， こ れ を無 視 し た 高温

展 開の 式 と比熱 の 実験 と の 比較 に よ つ て 見積 ら れ た 交換相 互作用 の 大 きさ （7．13 ）は，大

き く評価 し す ぎて い る危険が ある ．他方，

　　　く ”E” sL
）徳L

− o

で あ る か ら，∬ ≠ 0 に お け る 圧 力 dp に こ の 項 は 効か な い ． した が つ て ．　 CV と dp の

の 実験 の 間に あ つ た inconsistencyは こ れ に よ つ て説 明 し う る可 能性が あ る わ け で あ る 。

ス ピ ン 格子相 互作 用 の 大 き さを （断熱的 な交換相互 作用 と の 相 対的 な 比 だけ で もよ い か

ら ）， 正 し く見積る 方法 は な い もの だ ろ うか 。

§8， 固 体
3He

の 核磁 性 皿
一

低 温 に お け る相転移

　核 ス ピン 間 に 働 く交換相互作用に よ つ て ， 低温 に お い て な ん ら か の ス ピ ン の 秩 序状態

が実現 ナ る こ と は 明か で あ る n 相互 作用 が通 常 の 2 ス ヒ
゜
ン 聞 の Heisenberg型 で あ れ ば ，

こ の 秩序状態 へ の f目転移 は 2次 に なる 。

　まず分子場近似 に よ る 相転移 の 理論 を簡単 に 復習 して お こ う。交換相互 作用 の エ ネ ル

ギ
ー を最小 に す る ス ピ ン の 配列 （例 え ば 反 強磁 性， ス ク リ ュ

ー
等 ）が決 ま つ た と し．
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　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　　 　　 　 量
・
子固体 ）

’

そ の 副格子 の 磁化を 1 ス ピ ン 当 り m とす る 。 Heisenberg模型 （相 互 作用 が nearest 　neigh −

bor の み に 働 く場合 に 限 らな い ）で は ，そ の 相互作用 エ ネ ル ギ
ーは 分子場近似で

　 　 　 　 　 　 　 ワ

　　　 E ＝ − AmU 　　　　（　A ＞ 0　）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8．1 ）

と な る 。他方， m が与 え られ た と きの エ ン ト ロ ピ
ー

は ，初等的な 計算 に よ つ て

　　　・一噌 ・ 2− ・ 1・ 際
一
弖1・ ・1 − ・司

　　　　一 ・  ［1・ ・2− ・・

2 −9m4− ・…一］　 　 　 　 　 （8…

とな る ．第 二 式は m 《 1 と して m に つ い て 展 開した 表式で あ る ． 自由 エ ネル ギ
ー は m で

展 開 し て

　　　F − ・E”− TS − F
。
　＋ （・IV・

，
T − A ・　m2 　・　f・ ％・m4 　・　・…　 　 （…

F

伽

2Nk ぎT ＞ A

F

　 　　 　　 　　 肌

2Nk8T ＝ A

F

2．N　K8T く A

図 13　 自由 エ ネ ル ギ
ー

の m 依存性、 2 次相

　　 転移 が起 る 場 合 。

F を m の 関数と し て 図示 す る と ， 図 13 の よ うに な り， F は 21VkBT＞ A で あれ ば 那 ＝

0 で 最 小， 21Vki
，
　T ＜ A で あ れば m ≠ 0 で 最小に な る 。温度 を下 げて い くと

　　　T
・

一 孟B 　 　 　 　 　 　 　 ・8…

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 − 37 一
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で 2 次 の 相転移が起 る こ と に な る nHeisenberg 模型 をと り分子 場近似 を と る 限 り，相互

作用 が どん な もの で も相転 移 が 2 次 に な る と い う結論は 変 ら な い ．

　こ こ で，固体
3He

の 実験 は ど うな っ て い る か をみ よ う ． 固体
3

日e の 核 ス ピ ン 系が

低温 で 相転移 を 起す こ と を最初に 見出 した の は Halperinら
9）

で あ っ た ． こ の 実験 で は ，

融解 曲線 に 沿 つ て 潜熱 を 測定 し，そ れ か ら固相の エ ン ト ロ ピーの 温度 変化 を求め た ．そ

の 結果、図 14 の 如 く 『＝ U7mK で エ ン ト ロ ピ
ーの 急激 な変化が あ る こ とを見出 した

30

02

ム

丁冖
巴
q
ρ

E〕
ト
O

α層
ト

IQ ・

L−o．2　 −o 　　　 o　　　o．1
　 　 T−　Ts 〔rnk 〕＋

Li
　　　

ム

1　 　　 　 　 　 ▽ 　 　 ▲

− ＿＿
　 　 　 ＿20 　　　　　　　＿【O 　　　　　　　　O 　　26　 40 　　60

　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ps −P ［mbefs ）− v

図 14　 低温 に お け る エ ン ト ロ ピー
の 温度 依存

　　性 ！）T （dp 　／d　T　） は ク ラ ペ イ ロ ン ・ク ラ

　　 ジ ウス の 関係 に よ つ て エ ン ト ロ ピー差 に

　　 比例 して い る n

の で あ る n こ こ で 直接測定 し て い る の は 固相
一
液相間 の エ ン ト ロ ピ

ー
差で あ る が， こ の

温度領域で 液相は すで に 超流鋤状態 に な つ て い る の で ，液相 の エ ン ト ロ ピ
ー

は 非常に 小

さ く，こ の よ う に 大 きな エ ン ト ロ ピー の 変化は 固相 の 核 ス ピ ン 系 の もの と老え て さ しっ

か えな い 。 こ の 転移点で の エ ン ト ロ ピ
ー

変化は 非常に 急激で， ど うや ら 1 次転移が 起き

て い る よ うに 思わ れ る ．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 10）
　転移が 磁 気的な 1 次転移 で あ る こ と をよ り明確 に 示 した の は ，　 Prewitt−Goodkind

に よ る帯磁率 の 測 定 （H ＝ 一
定 の もとに お け る磁 化 の 測定 ）で あ つ た 。実験 は 図 15 の

如 く・磁化 M が転 移点 （こ の 実験 で は τ
C

＝ 1・05mK ）で 大 きな とび を持 つ こ と を示 した ・
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。〕
Σ一

図 15　低温 に お け る 磁化 の 温度依存性
10）

　L に 述 べ た よ う に ， 「 Heisenberg模型 ＋ 分子 場近似」 で は こ の よ うな 1 次転移は 出

て 来 な い 。 した が つ て ，固体
3He

で は

　 a ） 分子場 近 似が 悪 い ，

　 b ） Heisenberg模 型が悪 い ，

の い ずれ か （あ る い は そ の 両方 ）で な け れ ば な らな い ．分子場近 似が ， 臨界現 象や 低次

元 系等 ゆらぎが基 本的 な役割 を果 す揚合 に 良 くな い こ と は 知 られ て い る 。 しか し ， 3 次

元 系 の 相転移 の 定性的 な記述 に は 良い 近似で あ り，通 常 の磁 性的 で は そ れ が実験的 に も

確 め られ て い る 。そ れ が 固体
3He

の 場 合 に は 良くな い とす れ ば ， 固体
3He

に は 通常

の 滋性体 とは異な る特 殊な事 膺が な けれ ば な ら な い で あ ろ う。そ の よ うな特 殊事情が存

在す る とは 思 わ れ な い の で ，問題 は Heisenberg模型に あ る と い うこ とに な る。

　分子 揚近似 で 1 次相転 移 が起 る た め に は ， 自由 エ ネル ギ
ーの 那 に よる 展開式で 4 次 の

項が負， 6次 の 項 が正 で あ れ ば よ い
． こ の とき， F の 規 依存性 は 図 16 の よ うに な り，

図 16 （b）の 温度で m ＝ 0 か ら m ≠ 0 へ の 不連続な とび が 生 じる 、
エ ン トロ ピー

か ら来 る

4 次 の 項 は 正 で あ る か ら， エ ネ ル キ ーか ら負 の 4 次 の 項が生 じな けれ ば な らな い 。そ の

た め に は ， Heisenberg模型の 拡張 と し て

　1 ） ス ピ ン 格子 相 互 作 用

　 2 ） 4 ス ピ ン 相互 作 用
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F F F

　　　　　　　　　　m 　　　　　　
』
　　　　　 m

　　　　T ＞ Tc　　　　　　 T ＝ Te　　　　　　 丁 く TL

　　　　　　　　図 16　 自由 エ ネ ル ギ
ー の m 依存性 。 1 次相 転移 が起

　　　　　　　　　　 る 揚合 ．

の 二 っ の 可能性 が 考 え ら れ る ．交換相 互作用 が強 い 体積依存性 を持っ と き ， 転移 が 体積

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 3

変化 を伴 つ て 1 次 に な る こ とは 通常 の 磁 性 体 で も見 られ る こ と で ある 。固体 He の 場

合， （7．14 ） で 見 た よ う に 相互作用 の 体積依存性は 強 い か ら ， まず こ の 可能性 か ら検討

し て み よ う．

　簡単 の た め， nearest 　neighbor ス ピ ン 問に の み 相互 作用 が働 く場合 を考 える と， （8．1

）の A は

　　　A ・ ・ N ・　V
，
1　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （8・5 ）

（ z は nn の 数 ）。 Jl が 強 い 体積液存性 を持 っ こ とを 考慮 し，体積変化が 生 じ る可能性

を取 入 れ る ：

　　　A 一 翫 人（v ・ δの 箪 1・
、
1・ N ・vi’．l

　
i

・if

体積変化 に 伴 う格子 の 弾性 エ ネ ル キ
ー も考慮 し て ， 自由 エ ネ ル キ

ーは

　　　・− F
。
　＋　21V（  ・一去・ ゆ ・

2
＋9−N ・

，
T ・

4
　＋ …

　　　　　　・鴫 歪
1

・… 申 ・ （
δ厂

ア ）
2

　 　 　 … 6 ・

ま ず， m が与 え られ た と して δV に っ い て 最小 に す る と，

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 − 40 一
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　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　　 　 量子 固体 IV

　　　・・ 一 一魍 喬
1
  　 　 　 　 ． （8．・・

　　　・− F
。
・ …

・ ［糎 一音辱
〆

（宅汐ず］が ・ … 　 ・88 ・

とな る h こ の 4 次 の係数 が 負で あれ ば 1次転移が 期待で き る n
κ は 弾性定数で，M を原

子 の 質量 ，
c を音速 と して

　　　 κ ＝ ルfc2　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8．9 ）

T と し て 転移温度 ・ μ
、
レ鞠 をと り・

　　　 d・lnl ／
11

　　　　　　　 E α　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （8．10 ）
　 　 　 dlnV

とお けば ， 4 次 の 係数く 0 の 条 件は

　　　楽   昔　　　　　　　　　 （8．11 ・

と な る 。 α 〜 20 と大 き くて も ，
Mc2 〜 102K ， 1み1〜 10

− 31
く で あ る か ら， 左 辺 は

10
』2

の 程度 に な り ， （8．11 ＞ の 条件は 到底 成 り立 た な い ．こ の 効果 は 期待 し得 な い の

で あ る n こ こ で は
一

様な体積変化 の み を考 えた が ， もう少 し複雑 な格子 変形 を考 えて も

事情 が好転す る とは思わ れ な い n

　こ の よ う に 老え て 来 る と， 4 ス ピ ン 相 互作 用 を考慮す る こ とは 1 次 相転移 を出す た め

に は 不可避 で ある よ うに 思われ る．− 4 ス ピ ン 相互作用 が働 くと き に は ，分子 場近似に よ

　 　 　 　 　 　 　 　 d
つ て もそ こ か ら m 　の エ ネル ギーが 生 じ， ス ピ ン 配 列が 4 ス ピ ン相 互作用 を最小 に す る

よ うに なれ ば ，そ の エ ネル キ
ーは 負 に な る e た だ し，そ の 結果 1次 相転移 が起 こ る た め

に は ・こ の 負 の 寄騨 エ ン ト・ ピー一　h・ ら来 る 正 の 寄与詈艦 擢 を打消 す だ 1ナ大 き くな

け れ ば ならな い 。 4 ス ピ ン 相互 作用 は ， 単に 存在す るだ け では な く， 十 分強くな けれ ば

な らな い の で あ る 、

　固体
3He

で 大 き い と思わ れ る 4 ス ピ ン 相互作用 に は ， §6 で 見た よ う に planar型と

folded 型が あ る。 ま ず， こ の よ うな 相 互 作用 が ど ん な ス ピ ン 配列 を安定 に す る か を見

よ うLi）簡単 の た め ，
　nearest 　neighbor

，
2nd　neighbor 間の 2 ス ピ ン 相互作用 が強 い 場合 を

考え る 。
nTe の 旧互作用 が強け れ ば 単純な 2 副格子 の 反強磁性 が 実現す る 。 （図 17 。

一41 一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussei 　 Kenkyu

長岡洋介

こ の 図 で は 簡単の た め平面 的に 図

示 し て あ る が ， bcc構造 と の 対 応

は 明 か で あろ う。）そ の とき の エ

ネル ギ ーの 得 は 1 ス ピ ン 当 り

　 　 　 　 　 　 　 　

　（8／1− 6J
，
）m 　　　　　　　（8．ユ2 ）

で あ る n こ の 配列 で は ．2n 間が 強

磁性的 に な っ て い る か ら ，
ノ
2
〈 0

で あ れ ば 2n 問 の 相互作用 に 対 し

て こ の 配列は不利 で あ る nJ2
が

強 けれ ば ， こ の よ うな 配列 よ り も

1
ノ ∠

！

図 17　 AF 構造．　 bcc 構造 を模 式的 に

　　　平面 に 表わ し て あ る ．

ノ

2n 間 を反強磁性的に した 方が よ い 。す なわ ち ， 2 組 の 単純立 方格子 の 反 強磁性 （SC

AF ） が 実現 す る ． こ の と き ，
　 nn 間 の 相互作用 に よ る 分子 場 は 互 に 打 消す か ら， エ ネ

ル ギ
ー

は

　　　6伊
2

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （8・ユ3 ）

とな る n し た が つ て

　　　8 ／
1
− 6鳬＞ 6を ・ 号1ノ

、
kl 鳬」　 　 　 　 　 （8・14 ）

で あ れ ば ，図 18 の SCAF 構造

の 方が単純な AF 構造 よ り エ ネ ル

ギ
ーが低 い 。

　 こ の SCAF 構造 の 特徴は ， 2

組の AF 格子 の 間 の 分子場 が 消 え

て 縮退 し て い る こ と で あ る 。 そ こ

に 4 ス ピ ン相 互作用 が働 くと こ の

縮退 が とれ ， ス ピ ン の む きの 相対　　　　　　　　 図 18　 SCAF 構 造。

角度 が 固定され る の で あ る t、 2組

の AF の 副格子 をそれ ぞれ （a ，b ）， （c ， d） と し，そ の 磁 化 を （m ，一砌 ） ， （mt ，一  ）

とす る nfolded 型の 場合， 4 ス ピ ン の 組は 図 19（a）の よ うに な る の で

一42 一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussei 　 Kenkyu

量子固体胛

la

ラ
働

C

　　　　3b

（a ） 千el 己ed

　 図 19　 folded型，

今

la

2C

　　　　　3a

　（b）　Ploη．e τ

planer型の 4 ス ヒ
゜
ン の 組．

　　　
一2K

， 〔（Si ・S
，
）（S

、
・S

、
）＋ （S

，

・S
、
）（S

、

・S
、
）
一
（S1 ・S

、
）（S

、

・S
、
）〕

　　　　　　　
一 一24 ，〔2（m ・m ’

）
2 − m2m

’ 2
〕

planar 型 の 揚合 は，

　　　
一一
　2S 〔（S 、

・S
、 ）（b

、

・S
、
）＋ （Sl・S

、
　X8 ，

・S3 ）
一

（S1・S
、
）（S

，

・S
、
）

　　　　　　 一 一2K
， 〔− 2 （m ・m 「

）
2
＋ m2 　

m
’2
〕

で あ る。 綿 く O ， 綿 く 0 で あるか ら，folded型 が効 く ときは m ⊥ mt ，

（8．15 ）

4 ス ピ ン の 組は 図 19   （お よ びそ れ と同等な組合せ ）に な る の で ，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8．16 ）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　planar型

が 効 くと きは mIl 〃mt が エ ネ ル ギ
ー

最・小 に な る n 　 SCAF は 4 ス ピ ン 相互作用の 効 き方

丶 、

（a ）

1
＼

ズ

一
一 ノ

SCAF ⊥

　　　　 図 20SCAF ⊥ ．

　　　（b）　SCAF 〃

SCAF 　 II構造
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に よ つ て 二 っ の 揚合に 分れ る こ とに な る ．すなわ ち

1ノ
、
1＞号I」

，
　1− 41 ＞ IK

，
1 − SCA ・B’ ⊥

I」
，
・1＞ 暑1」

，
　1・ IK

，
1＜ IK

，
1 − SCAF ・ll

． れ ら の ス ピ 購 造は 面 ・ に 示 し た ．なお ，・ ・ の 議論 で は 異雄 エ ネ・レ ギ
ーは 考え

て い な い か ら ， ス ピ ン の む き と格子 の 方 向 との 関 係は 全 く任意 で あ る。

」
，
・，・・

，
・，・4 ，・K

，
が す べ て 同醸 の ・大 き さで あ ・駘 は ・ も つ と詳 し懈 析 秘 要 と

す 。 ．そ の よ うな講 は H ，、h，，、。g、。n．Will、，d
，

12’
・k、d・．1・h・k・w ・

　
’3’

　 6 に よ ・ て 行わ れ ・

複雑な 相図が得 ら れ て い る 。

　問題 は ， こ の よ うな モ デ ル に よ っ て ，高温展 開 の 結果 と も consistent で ， か っ 低温 で

の 相転移の 実験結果 も再現 す る よ う に パ ラ メ
ー

タ を選び うるか と い う こ とで あ る． こ の

よらな解 析 に は 任意性 が 残る の で ， 入 に よ つ て 若干異な る が定性的 な差は な い 。

一例 を

あ げ る と （Hetherington
−Willard），

J ニ ー0．56mK
l

ノ』
＝ − O．18mK

・KF − − 0・32mK ・ J
，
　
− 4 ＝ 0 ｝・8・17 ・

予想 し た よ 6・・c ， 綿 は ノ
1

と同醸 の 大 きさ で な ・ナれ ば な らな ・ ’ ・た だ し・こ の よ うな

取 り方 をす る と相転移 は 1 段 階で は な く

　　　，
。 ，a 彑 。 ・ 些 ・ CA ・⊥ 　 　 　 （・・18 ）

と 、段 階、こ な 。 n −L の 方 嘛 榔 明 確噸 瀕1亅され て は ・
・ な u ・

＊ ’
が… ew ・tt ら磁 化 の

測定 で 、μ が C・ ・i・・W ・issの 直線 か ら は ず れ る あ た りでSS・’・2 次転移が 起 きて v ’ る と見

れ な い こ と もな く，実験 と矛盾 し て い る と い うわ け で もな い 。

　こ こ で注意 を 要す る の は ，
こ れ ら の 解祈 が分子場近似に よ つ て い る こ と で あ る n 分子

場 近似は定性 的に は 良 い と述 べ た が，定 量的 に は 問題 が残る 。 nearest 　neighbor だ け に

相 互作用の 働 く反強磁性 体で は，分子 場近似 に よ る転移温度 は

，廉 近，． の も ，
一

。 の 転搬 繖 ・ た ・ … 黠 が あ ・ h・i4），i5’ま だmecこ確認 ・れ ・ は・ …
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T
，

一参・ lf
，
1・ ・　41 ／

1
「

こ れ に 対 し，高温 展開か ら得 られ る
“

正 確な
” 1

’
C は

Tc ＝ 2，751 ／
11

で ， factor 　 2 程度 の 差が あ る ． し た が つ て ， （8．17 ） 等 の 結果に も完全 に定量 的な意

味 は な い とみ る べ きで あ ろ う。た だ し ，

“

正 し い
”

理論 に よ る結果 が （8．18 ） の よ うな

相転移の 定性的な様 相に も変 更 を もた らす か どうか は 明か で な い ． （こ の 節
・
夫完 ）

　 ノ ー
トの 今 回分 をま とめ る に あ た り，石 川 幸志氏 よ り種 々 御教示 い た だ い た こ と を感

謝 し ます n
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