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一 次元量子ス ピン系のス ピンフ ロ ップ
ー 量子 効果 の もた らす新 しい 磁 場中相転移 一

姫路工 業大学 理学部　 坂井　徹 1

　磁 化容易軸 タイブの異方性 D Σメ鍔）
2
（D く oi を持つ 反強磁性体 に 、こ の 軸に平行な磁場をか

けた場合、ある臨界磁場で ス ピ ン フ ロ ッ プと呼ばれ る
一

次相転移 を示 す こ とが知 られ て い る 。 こ

の ス ピ ン フ ロ ッ プに対応する磁場中相転移は、一次元の 量子ス ピ ン系では 、強い量子ゆらぎの た

めに 、 磁化の ジ ャ ンプを伴わない 、2 回 の 二 次相転移にな り得る こ とを、有限ク ラス ターの 数値

対角化 を用 い た解析によ り示す。こ の 2 つ の 相転移の 間に は、古典系で は現れ る ことの ない 、磁

場に平行な incommenuguratc　SDW が実現する もの と考えられる。

1　　1ntroduction

　近年 、強磁場技術の めざましい 進歩に伴い 、磁場中で 巨視的に観測 され る量子効果の 研究が精

力的に進め られ て い る。中で も 、 磁化曲線の プラ ト
ー

と い う視覚的な形で と らえれ る、磁場中で

誘起され る ス ピ ン ギ ャ ッ プの 問題が、最近たい へ ん注 目され て い る 。

一方、これとは逆 に、磁化が

ジ ャ ン プを示す、メタ磁性相転 移 の 問題 も、磁性研究 の 重要な課題 の ひ とつ で ある 。 と くに、磁化

容易軸を持 つ 反強磁性体に 、こ の軸と平行な磁場をかけた場合、あ る臨界磁 場で 磁化が不連続な

飛び を見せ る現象は、最も簡単な メタ磁性機構 の ひ とつ と して 、 古 くか らよ く知 られ て い る 。 こ

の 臨界磁場で は 、磁場に 平行だ っ た部分格子磁化 が 、急に垂 直に向きを変える
一次相転移 が起 こ

る こ とか ら、ス ピ ン フ ロ ッ ブと呼ばれ て い る 。［1］こ の よ うに、一
見古典的な描像か ら容易に理解

されるス ピン フ ロ ッ プが 、量子効果 によ っ て ど の よ うな修正 を受けるの か を考える こ とが、本稿

の 目的で ある。

　量子モ ン テカル ロ シ ミュ レ
ー

シ ョ ン と数値対角化を用 い た最近の 研究 ［2】によ ると 、 ス ピンの交

換相互作用 に イジング的な異方性を持っ 3 ＝ 1／2 の ハ イゼ ン ベ ル グ反強磁性体 （XXZ 模型）は 、

二 次元正方格子 と三次元立方格子 の 場合には、古典 ス ピン 系 と 同様 に 、磁 化の ジ ャ ンプを伴 うス

ピン フ ロ ッ プが起き る こ とが報告 され て い る 。ただ し、磁化の 飛びは 、量子ゆらぎによ り縮ん で

い る。一
方 、最 も顕著な量子効果 の 期待 され る S ＝ 1／2 の 一

次元鎖で は 、 磁化曲線は連続につ な

が り、そ の かわ りに臨界磁場 H 。 1付近 で 磁化 m が

m 〜（H 一π
。1）

王12
（1）

の よ うに振る舞 う二 次相転移が起 こ る こ とが 、ベ ー
テ仮説 の 厳 密解 ［3｝に よ り確かめ られ て い る 。

つ ま り、一
次元系だけは 、 強い 量子ゆ らぎの ために 、磁化の ジ ャ ンプが 消え、相転移の 次数が

一

次か ら二 次に変わ っ て しま うこ とがわか る。一
般に 、量子効果は次元が 低いほ ど、そしてス ピ ン

量子数が 小さ い ほど強 い の で 、上記の事実 を考え る と、 2 次元と 3 次元 で は 、任意の Sで
一次転
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移にな る こ とが期待され る 。
一

方、一
次元系で は、s ＝ 112 で は 二 次転移 、古典極限 s → oc で

は
一次転移で ある こ とがわか っ て い る だけで 、ど こ に 臨界ス ピ ン S

。
が ある の かは、まだ知 られ て

い な い
。 そ こ で 、本研究で は 、一

次元 の S ≧ 1 の 系を 調 べ る ．

2　 イジ ング的異方性 P を持つ S ＝ ・ 1 反強磁性鎖

現実的な問題 を考えるため 、 まず、

π 一 H 。 ＋ π ・ ，
H 。

一Σ Sプ Sゴ＋1 ＋ D Σ（鍔）
2

， π ・
一 一∬ Σ毋

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ゴ　　　 　　　 　　　 j　 　　　　 　　　 　　　　 　 ゴ

（2）

とい うハ ミル トニ ア ン で 記述され る、一
軸異方性を持つ S ＝ 1 の 系の 磁化過程 を考え る 。 國 異方

性は イジング的な場合だ けを扱 うの で、P く 0 とする 。　D が小さ い 場合 、 こ の系は Haldane 相に

あ り、Haldane ギャ ッ プに相当する臨界磁場付近で、（1）と同じ形の 二 次転移を示す こ とが知 られ

て い る 。

一
方、D が負で非常に大き い場合は 、 各ス ピ ン が ＋ 1 か一1 の 2状 態しか取れ な くな るた

め 、異方的な s ＝ 112 の 系 と等価 にな る 。 したが っ て ， こ の 場合は 、イジ ングギャッ プに相当す

る臨界磁場付近で 、や は り （1）のよ うに振る舞 う。 こ の よ うに 、磁化の 立 ち上が り方だけ を見る

と、D が負で大きい場合 も小さ い場合も、定性的には 同 じである 。 しか し、 磁化過程の性質は違

う。 量子 反強磁性鎖の磁化過程は、磁化 を粒子 密度とみ なす朝永一Luttinger液体で 記述され る こ

とが知られて い る 。 D が小 さい場合には、ギャッ プレス の準粒子励起が 身で 記述され る の に対 し、

、Dが負で大きい 場合に は 、各 5∫が ＋ 1 か一1 しか取れな くなるため 、 ギ ャッ プレス の 励起は （砂）
2

に 変わる の で ある。これ に伴 っ て 、準粒子密度は 、 前者の場合には磁化そ の もの で あ る m で あ る

の に対 し、後 者の 場合には m12 とな り、2kF ソ フ トモ
ー

ドの 位置 も、21eF ＝ 2m π か ら 2榛 ＝ m π

に変わる。このよ うに、D が負で小さ い 場合と大き い場合 とで は 、性質 の異な る朝永一Lut乱inger液

体 になる の で 、 当然 その 間には相境界が存在するはずで ある 。 5ノで 記述され る励起は、D が小

さ い 相で はギャ ッ プレス 、 P が負で大き い 相で はギ ャッ プを持つ 。

一
方、2榛の ソ フ トモ

ードは、

そ の 逆の 性質を持つ の で 、 こ の 二 つ の 励起の ギャップの 交点か ら、相境界を決め る こ とが できる。

数値対角化により、ス ピン数 L ＝ 16、18、20 の 有限系のギ ャップの交点を、い ろ い ろな磁化 m に

対 して求 め、プ ロ ッ トした もの が 、図 1（a ）で あ る。図 の D
。 1は Haldane 相 とネ

ー
ル相の境界で、

D
。1 ＝

− 0．35、また、D ，，2 ＝ ： − 1．32、　D 、，3 ＝
− 1．49 で ある。すべ て の D で 、磁化が立ち上がるとき

は 、 （1）の 転移が 、そ して 、磁化が飽和する ときには、飽和する臨界磁場 H
，2で 、

1一肌 〜（H 。2
− H ）

112
（3）

で 記述され る転移が起こ る が 、こ の m −D 相図によると、D
， 1 ＞ D ＞ D ，3にお い ては、もうひ と っ

の 臨界磁場 H ，3が存在する こ とがわか る。 こ の 転移は、イジ ングユ ニ バ
ー

サ リテ ィ
ー

クラス に属

する二 次 転移で あ る e （運良 く D 。2 ＞ P ＞ D
。3となる よ うな物質が あれ ば、相境界の 形 か ら、も

う
一度 リエ ン トラ ン ト転移が起き得 る。〉　　　　　

’1

　こ の 二 つ の朝永一Luttinger液体の 性質を、主た る ス ピン相関関数の 形で表す と、　D が 小さ い 相

で は 、〈5♂5⇒ 〜 〔− 1）
「

r
” 1、負で大 き い D の 相で は、〈砺瑳〉〜 cos （2榛丁）r

“’lt となる ．こ れ ら
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　　　 （b）3 ＝ 1 の 系の 磁化曲線

3．O

が、鎖間 の 相 互作用の あ る 擬
一

次元系で 、どの よ うな長距離秩序を もた らすか とい うと、前者は

磁場に垂直なネ
ー

ル秩序、後者は磁場に平行な incommensurate　SDW で ある 。 そこ で 、対応する

秩序がわか りやすい よ うに、前者を xy −N6el相、後者を z −SDW 相 と呼ぶ こ とにす る 。前者は 、普

通の ス ピ ン フ ロ ッ プが起 こ っ た後の 状態 に対応する こ とがわかる。こ の 系の 量子効果 を直観的に

理解する ため 、 古典ス ピン系のス ピン フ ロ ッ プによ り磁化がジ ャ ンプする ラインを図 1（a ）の相図

の 中に波線で 示 した 。

一次元の強い 量子効果は 、こ の ライン を押 し下げたばか りでな く、z−SDW

相 と い う、古典系で は生 pない状態を作 りだし、磁化曲線を連続につ な い で しま っ た と考え る こ

とがで きる。

　二 つ の 朝永一Luttinger液体の 問 の 臨界磁 場 H
。3にお ける 転移の 性質を調 べ るため 、　 L ＝20 の 数

値対角化に よる絶対零度の磁化曲線を図 1（b）に示す。 z −SDW 相 を波線、　x！y−N6el相を実線で示

してあ る。D ； 　 − 1．O の磁化曲線から、　H ，3で は、磁化曲線 には顕著な異常は何も見られ ない こ と

がわか る。実際、

m − m
。3 〜 （H − H 。3 ）

116
， （4）

として 、サイズ ス ケーリン グに よ りδを決め たと こ ろ 、δ ＝＝ 1 と い う結果 を得 た。つ ま り、こ の 転

移は H 。1よ りさ らに弱い 二 次転移で ある。

　以上か ら、負の D 項を持 つ S ＝ 1 の 一次元反強磁性体で 、Haldane 相 を除 く比較的小 さ い D

の場合には、ス ピ ン フ ロ ッ プに対応する 二 次転移が 2 回 引き続 い て 起 こ る こ と が示 さ れ た 。 な お 、

今回 の解析の範囲で は 、S ＝ 1 で は、一次転移が起 こ る領域 はな い こ とがわか っ た 。

3　S ≧ 3／2 の 場合

　次に 、 1 よ り大き い ス ピ ン の 系を考え るため、S ＝ 3！2 と S ＝ 2 の 系で 、 同様の解析を行 っ

た。［5】
一
般の S で は 、 磁化過程に現れ る 二 つ の朝永一Luttinger液体は、それぞれ の励起が 碑と

（3わ
25

で 記述 され る が 、 こ れ以外に ギャッ プ レス相は出て こ な い の で 、m1S −D 相図にお ける相境

界は S ＝ 1 の 場合 と同じ方法で 決め る こ とが で き る 。 S ＝3！2に対 して L ＝10、12、14、　S ＝2
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に対 して L ＝ 8、10、12 と い うサ イズで 数値対角化を行い 、相境界を決めた結果を、図 2（a ）（b）

に、中抜き の シ ンボル （実線で 内挿） で 示す。こ の 相境界は H
。3の 二 次転移に相当するが 、ス ピ

ン が大き くなる に つ れ て 、同じ図中に細 い波線で 示した古典極限の 磁化の ジ ャ ンプの ラ イ ン に近

づ い て い くよ うに見え る 。 と こ ろが 、S ≧ 3／2 で は 、ヱ）が 小 さい 領域で 、磁化がジ ャ ンプする
一

次転移 が現れ る。こ の こ とを見る た め に 、ゼー
マ ン項を除い たハ ミル トニ ア ン Ho の ス ピ ン あた り

の エ ネルギー
をE（m ）と し、磁化 m で の 二 階微分E

”

伽 ）を考え る。も しε
”

（Tn ）＜ 0 となる領域が あ

れ ば 、磁化は ジ ャ ン プし、そ の m は磁化過程に現れな い こ と に な る 。ス ピ ン数 ム Σゴ
5∫＝ M と

い う部分空間で 、数値対 角化で求め られ る 冗o の最小固有値を E （L ，
M ）とする と、　c

”

（m ）は、

　　　　L［・（・，M ・ ・S）・ E （L ，M − ・S）一・E（瑚 ！（・S）
2 − ・

”

（・ ）・ ・（渉）， 　 （・）

と い う式を使 っ て計算され る 。 ただ し、m ＝ MIL で ある e サ イズ補正 を無視 して 、　 ftt（，n ｝ ＝ o

とな る点を図 2（a ）（b）の 相図に黒丸で示 す。内挿 した波線で 囲まれた領域が♂（en ）く 0 となる領

域で ある 。 こ の 領域で は、m ＝ 0 か ら xy −N6el相まで、磁化がジ ャ ンプする。（途 中の磁化か ら

ジ ャ ンプが起 こ る可能性もあるが 、こ の よ うな小 さな系の 対角化か らは、正 確に断定する こ とは

難 しい 。 ）　 　　 　　 　 　　 　　 　
・

　　　　　　　Da ’1−31　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
Dm ｝1・25

1．O

窒

0．8

0．6

O．4

0，2

リ

ミ

1．o
　

　

0．S　
　

　
o．6

0．4

O，2

・
蔓、。 　 −1、5 　 −1．。 　 。．， 　 。。 　

α9・ 。 　 −1．5 　 −1．・ 　 n ．…

　　 D 　　　　 ↑　　　　　　　　↑

　　　 　　 　 DCJ−−o・9　　　　　　 1）cu一

図 2二 （a ）s　＝　312 の系の m ！s−D 相図．

　　 D 　　　 ↑　　　　　　　　　　 ↑

　　　　 DCi”−1．1　　　　　　　 Den＝n ・001

（b）5 ＝ 2 の 系の m ！s−D 相図．

　こ こ で 、磁化 0 の 基底状態が ネ
ー

ル秩序を持つ 異方性 D の限界を Dnd、磁化がジ ャ ンプする限

界を D
、1、二 つ の朝永一Luttinger液体の 相境界をまた ぐ二 次転移が起きる限界を D ，2 として 、そ

れ らの 値を図 2（a ）（b）に示す。整 数ス ピ ンの 系で は 、D 。oは Haユdane相 とネール 相の 境界になる

が、3 ＝ 2 で は Halda皿 e 相は無視で きるほ ど小さ い 。また 、　 S ＝ 1 では磁化がジ ャ ンプする
一次

転移が起きる領域が無い 、つ ま り Ddl ＝ Dclな の で 、図 1（a ）では これ を D 。1 と書い た。

4　 考察 とま とめ

　上記の m ！s−D 相図か ら、負の D を持つ
一

次元量子ス ピ ン 系 の磁化過程は 、D の 絶 対値が 小 さ

い 順に、以下の 4 つ の パ タ
ー

ンが あ り得る こ とがわかる （図 3参照）。

1
こ こ で 、いずれ の 場合 に つ

い て も、磁 化が 立ち 上 が る臨界磁場を H
。 1、飽和 す る 臨界磁場 を H 。2 と し、途中に転移がある場
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合は H
。3とす る 。（a ）D ＞ D

。。（Haldane 相）： Haldane ギ ャッ プに相当する臨界磁場 H
，1で （1）の 二

次転移が起こ り、Haldane 相か ら xy −N6el相に変わ る。（b）D 。o ＞ D ＞ D
。1： 磁化が 0 か ら有限の

値 に ジ ャ ンプする
一
次転移が起 こ り、N6el相か ら xy −N6el相に変わ る 。 古典系のス ピン フ ロ ップ

に 相当 。 ただし、S ＝ 1 で は こ の パ ターン は起 こ らない 。 （c）D 。 1 ＞ D ＞ D 。2： イジ ングギ ャッ プ

に 相当する臨界磁場 H
。tで （1）の 二 次転移が起 こ り、　 N6el相か ら z−SDW 相に変わ る 。 引き続い

て 、H 。3で磁化曲線 には異常が現れない 二 次転移が起 こ っ て 、　my −N6el相へ 変わ る。（d）D ＜ D
。2 ：

イ ジ ングギャッ プに相当する臨界磁場 H 。 1で （1）の 二 次転移が起 こ り、N6el相か ら z −SDW 相に変

わ り、そ の まま飽和磁化 に達する 。 これは、s　＝　112　xxz 模型 の 磁化過程 と等価で ある 。

m
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　図 3： 負の D を持 つ
一次元反 強磁性体の磁化過程，

　これらの磁化過程の うち、最も量子効果が顕著に現れ る興味深い もの は （c ）である 。 （最も量子

化が進んで い る の は、（d）だが、こ れは S ニ 1／2 と等価 にな っ て しま うの で 、興味の 対象か らは

ずす e ）もと もと古典ス ピン系や 高次元系では 、（b）の よ うな
一
次転移で あ っ たもの が、一次元の

量子ゆらぎの ために 、新た に x−SDW 相が 生 じて 二 つ の 二 次転移 に変わ っ た と見る こ とがで きる

か らである 。

　最後に、この （c）の よ うな磁化過程が 、実験で 観測 される 可能性を考 える。S ≧ 3／2 では 、（b）

のよ うな普通 の
一

次転移が起きる領域があるため、最も可能性が高い のは S　＝ ＝ 1 であろ う。 ただ

し、異方性の ために Hald  e ギ ャ ッ プがつ ぶれて 、低温で N6el秩序が 生 じる物質で なければな

らない 。 低温で秩序化する S ＝ 1の 反強磁性鎖の候補 として 、CsNic13が あげられる e ［6］こ の 物

質の ス ピ ン フ ロ ッ プ はすで に観測されて い て 、【7，8】磁化 曲線の異常は Ed に相当する もの しか

見つ か っ て いない もの の 、これは二 次転移、ある い は 中間相 を伴 う連続転移に も見えるとい う説

［9］や 、転移後に 二 種類の ス ピ ン構造が観測されたと い う NMR の 実験 の 報告 ［10］もあ る 。 本研

究で見 い だされ た He3 で の 転移は、磁化曲線には異常が出な い が 、磁場に 平行 な incommensurate
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SDW から垂直な N6el へ と秩序の 向きが変わる の で 、磁気共鳴の 方向依存性や中性子 散乱等で観

測で きる と考え られ る。い ずれ に して も、こ の incom皿 ensurat ，e 　SDW 相が観測されれば、また

ひ とつ 、新たな巨視的量子効果が発見され る こ と に な る 。ただし、こ の 相が現れる磁場の 領域は

狭 い の で 、二 つ の臨界磁場 H
。1 と H

。3は 、かな り接近 して い る も の と考え られ る 。最近 、適 当な

元素置換に よ り秩序化 する Haldane 系、（Yl＿xNd 。 ）2BaNiO5 等 【111 も合成され て お り、今後の 実

験的研究の進展 に期待する 。

　な お 、最近 の 数値対角化 の解析 【12】に よ る と 、結合定数に イ ジ ング的な異方性を持つ
一
次元量

子反強磁性体 （XXZ 模型）の磁化過程は、　 S ≧ 1で は
一
次転移を起こす こ とがわか っ た。つ ま り、

S ＝ 1！2 の XXZ 鎖だけが特殊で 、あ とは古典系と定性的に同 じと い う こ とに な る 。最初に 述べ た

臨界ス ピン 5．
は 、 xxz 鎖で は 、 112 と 1 の 間になる 。 本研究で見たよ うに、　D 項 によ っ て s ≧ 1

で も二 次転移が現れた の は、大きな負の D があると s ＝ 112 の xxz 模型 と等価に なるか らで あ

る 。 D 項によ り 、 磁場中で
一

次転移が起 きる限界と い う意味で臨界ス ピン Scを定義す るな ら、1

と 3！2 の 間 とい う こ とになる 。 　　　　　　　　　 1
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