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S ＝ 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

埼 玉大学　 理学部　 　飛 田　 和男 1

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 5 ＝ 1／2 ス ピ ン （Q ）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 3 ＝ 112 ス ピ ン

が シ ン グ レ ッ トを構成 して い る。

　和 田 ら E1】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 −MPYNNBF4 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 っ 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

hexagonal　singlet 　solid （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

3　・＝ 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

5 ＝ 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 きる圖。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］、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V百× v偲型の格子歪み ［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。

　　　　　　　　　　　　 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

　　　　　　　　　　　 5 ＝ 1 の カ ゴ メ格子 反強磁性 体を考え る、BC

CAB

3C

図 2： 歪ん だ カ ゴ

メ格子 。

　　　n − 7tA＋ n ・ ＋ ltc＋ Σ D 毋
2

， 籏 一ゐ Σ S ・S」， （1）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 i　　　　　　　　　　　　くらゴ〉∈α

こ こ で Si は 5 ＝1 の ス ピ ン 演算子 で あ りΣ〈 t，」〉∈ ．
は図 2 に示すよ うな

3 種 の 6 角 形 の 辺 上 の ボ ン ドにっ い て の 和 を表す （α ＝A
，
B また は C ）。

以 下、JA 二1、　 JB ＝Jc ＝α （0 く α ≦ 1）とす る。

2　 V百× V偐格子 歪 み

1E −mail ： hida◎phy．saitama −u ．ac．jp
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図 3： α ＜ ＜ 1で 生き残 っ た ス ピ ン （。）と

その 間の 有効相互作用。

　JA ＞ ＞ JB ＝ Jc（≡ α JA）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 ＝ 112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、
一

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

　　　　　　 H
，ff − J

。。 Σ θ・5」橘 nn Σ S ・S」＋ Jnnn
。 Σ S・S」， 　 　 （2＞

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 〈 nn ＞　　　　　　　　　　　 ＜ nnn ＞　　　　　　　　　　　　＜ nnnn ＞

で 与 え られ る 。 こ こ で 、 Σ 、 Σ 、 Σ は それ ぞ れ生 き残 っ た ス ピ ン の 作 る カ ゴ メ格

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 く nn 〉　　く nnn 〉　　く 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　；　O．OO1697cr2，

Jnnn ＝ 0．074233α 2
，　 Jnnnn ＝ − 0．003394α 2

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 ノ〉 ； 18の クラ ス
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図 4： シ ン グ レ ッ ト・トリプ レ ッ トギ ャッ

プ の α 依存性。

タ
ー

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 プムE の α 依存性は図

5 に示す よ うに cr　c1　O．50で 極小値 を持 つ こ とか ら

こ の あたりで 二 っ 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 、逆に言えば一様

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 D

　格子 歪 み がなく （α ＝ 1）、
一

サイ ト異方性 D

の みが存在す る とき も、D ＞ ＞ 」 で は 各サ イ ト

で Sx ＝ 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−D 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： 5灘 ＝ 0 励起状態 の ギ ャッ プ の

D 依存性。

　 N ＝ 12お よび 2種 の N ＝ 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 、3あt
＝ O の

励 起状態 へ の エ ネル ギーギ ャ ッ プムE は D 　・v 　O．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−D 状態 へ 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 く α く 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 〜D 〜0．8あた りに少 しリエ

ン トラ ン トな振る舞い が 、α 〜 0．5D 〜 O．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。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 2 節で 述べ た強結合近似 （α ＜ ＜ 1）の 成 り立 っ 領域

　 　　　　で 、large・HSS 状態 の こ われ る点 を見積 もる と Dc 　rv

　 　　　　O．06α 2
とな る 。 こ れ は図 6 の 点線 として 示 し てある。

O

図 6： N 　・＝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 らをっ 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］。

5　 ま とめ

　S ＝ 1 カ ゴ メ反強磁性体 の 基底状態は v徳 × v信格子

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。特 に、JA ＝ 1、　JB　 ・ Jc ＝ α の

而 XV 雪格子変形に 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 1arge−D 相 との 問に相境界をもつ 。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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