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S序

第 5族.の元素で核スピンの大きさが 売 る であるPのような不純物 を ドナ

ー としてもつSi･Geにおける ドナース ピンの緩和過程には ドナ-電子 ス ピン

と ドナー核ス ピンの高磁場の もとにおける量子数の変化

△ms= ±1 , △mT芋0

△ms= 士1 ,△m工=il

△Ins= 0 , △ml=± 1

△ms=± 1 チ △担工-± 1 (4)

に対応 し七4-倍の鹿和のモー ドがあることが知 られてお り､ ご~のうち ㌔ -モ

ー ドとよばれている(1庭 対応す る緩和過程が比較約線 しく研究 されてい#O)～(6)

･Sモー ドのス ピン緩蕗近は け ｣濃度によらないものと ドナ~一濃度の変化

するものとが あ りその大 きさが観融 され ている㌘)･(6)この うち濃度 によらない

緩和は低濃度領域で支配的であrり相互作用の無視しうる孤立 した ドナーの寄

与に よるもので-ぁることがわかっているO 嘩和の この部分毎者性質お よび掠

埠の説明は相互に孤立 しが 卜 電子に対す るKoh工- ut･tiTigerの 描像 (7)

ぉよび ドナー電子 と格子撮動 との相互作用の知識(8刷 を もとにして成功裡 疫

行われたo(3),(悔 方濃度 に依存す る部分ではHoni計 Stuppによれば低濃度

領域 (～1015cmJ )か ら車 濃度領域 (～1016cd~3) にふ けて緩和率は濃度に
1

早.nearに依存 してお り静磁場Hお よび温度Tに関しては壬rTTに近 い依存

性をもってし丁ることが明 らかにされているo濃度が 1016cmJ 閲 道を超える

と緩和率は濃度に粥 して数乗巾に比 例して急激に増大す ることが観測 されて

いるo ここでは妊噂だ節鰍 こかけて濃度鑑厳存 して窄化す る Tsモー ドの童 和
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過程について考えるo

緩和率が Tに殆ん どIinearに依存 していることはsinglephonon

process･が介在してい ることを示唆 しているけれ ども濃度 dependence

および singlephonon processとは全 く異なったHd〈∋pendenceが何に

起園 しているあかはまだ よく理解 され ていないo これ に対す るいくらかの考

ぇ方は呈 出されてはいるが (6)まだ定式化されていない｡

ドナー電子による不純物伝導において ドナ-の中濃度領域の前後ではアク

セプタ-による cO皿PenSaもion が本質的な役割をはたしているような過程

Cjhonon ind71Cedhoppingprocess)があるO これに対応 して ドナ-

電子が phononを吸収あるいは放建して隣接する comPenSateddonor

s土teへhopす る襟にス ピン反転がお こるような機構を考える ことがで きる｡

これに よる緩和が非常にはや くていわば緩和中心をなしていると考え､ blllk

な緩和が緩和中心の濃度に比例す ると仮定 して ドナーお よびアクセプタ- (

compensaもor)の両方の濃度に依存す る緩和過程を説明 しよう･とする理 論 (10)

がある｡低濃度か ら中濃度頗域に移行す るにしたが'って ドナー電子は相互に

孤立 した状態のみな らず ドナー電子問の波動函数の重な りをももち はじめる

はずであるO 実際､ 2億､ 3億あるいはそれ以上の個数の ドナ- 電子の重な

りの結果生じた ClllSもer に由るものが ESRのSP虎口皿 に現象する ことがわ

かっている｡(ll)し た が ってこの濃度領域では一定の COmpenSaも土on ratio

の もとでいわゆるhoppingprocess のみならずザ ナ-電子問の相関が

bulkな緩和の濃度依存性に何 らかの寄与をするはづであ り. compensaT

tion ratioを小 さくしていった場 合にこの効果が残って くるものと考えら

れる｡

ここでは compensaもion raもioが小 さくて無視出来 る場 合を考え. par

irmodelの もとでは blユ1kな緩和の濃度依存性が どうなるかをしらぺる｡

Pairmodel とは･与えられた ドナ-濃度 NaQCおいてすべての ドナー電子

は隣接す る ドナ-電子との重な りの結果 として対 (pair)を形成 してお りし

したがってNd 個の ドナーの系萌 個の_.F- 対の集合とみなす ことにあ

るO ここで個々の ドナー対の軸の長 さ (対 をつ (る ドナー核相互間の距離)

はrandomに分布す ると仮定す るo b711kな緩和時間を計算す るためにまず J
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与えられた軸長をもつ ドナー対について静磁場のもとにおけるその固有状態

お よび格子転勤 との相互作用によるその状態間の Singlephononprocess

に対応する遷移確率の表式を求めるO この表式か ら遷移蒔率 の細長に対 する ｣

依存性を厳密に計算す るのは容易でないので遷移軽率の軸長についての漸近

的な性質をしらべた後卜軸長 に対す る依存性の解析的な表現を適 当な para-

meter を導入 して仮定 した上で-bulkな緩和を議論す る｡

§ドナ-対の韓有状態

核問距離 Rの 2個の ドナー原子 よりなる ドナー対を考えるo ドナ-原子の

核 の運動は母体結晶の格子振動に寄与す ると考えれば､ 2億の ドナ-電子と

核ス ピンの静磁場のもとにおける全Hamiltonianは

LU- He十fIN + Hew

とお くことができ､ こ主に,ft ,flN ;HeNは

He-liFl噂零m+V(rji+Ve(u " 皇亀 C2)igradV呼×SiI･竃

+毎官(Ti+gs 芭 )
1=1

HN-Tn41言(71+S)
-･･ニト ー → ー

HeN=A(Sl･Il+S2･I2)

(5)

で与えられ､それぞれ ドナー電子系.核 ス ピンお よび ドナ-電子 と核ス ピン

との超後顧相互作用Ham土ユtonianである｡(8匪 おいてAは

A-手紙 itpl(1'京 1,l2- 8qr r gsβ日日 q12鳩 F'

で与えられるものとす 8.a 91(i)尋 は ニ15) で与えられ るO又Ⅴ(守は

>

--- → -ニー>

V(ri)-Vp(ril+Vimp(ril tl

(9)

(10)

ー -----i

で与えられ .Vp(i)は結晶の周期的ポチyi'アル･Vinp(軍は母体結晶の原

子を不純物原子でおきかえたことに よって生 じる通常の不純物ポテンVヤル
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> →

であるo 又Ve(rl,r2)は

ー -~ ef
lb(ち,r2)= 可音溝 ｢ BlHJE

で与えられt ここに £は母体結晶の誘電率であるO(6)において第 3項はス ピ
ー --_---ゝ

ン軌道相互作用を表わすo この項でV(ri)'ujうちVimp(rilからの寄与 は孤

立 した ドナーの場 合と同様無視しうるものと考えるO(6)の第 4項は ドナー電

子系の Zeemem 私 HN は核ス ピン系の Zeeman項である0 2体問題におけ

るenergyに対する相対論的補正としてはSpin orbiも interaction の

みならずいわゆるspin oもheTOrbit interac七ionも考慮する必要があ

るけれ ども､ さしあたって計算上の便宜のためこれを無視する.

まずHe に嫡するSchrbd_inger方程式をス ピア-軌道相互藻屑お よびZee一

m釘1項を摂動 として普頑の摂動計算で解 くO そのために非摂動項

He0-12=117n2i4m+Vpや +vimp(7i)i+Ve(71･72) (12'

に対す る固有墜態を知る必要があるO こ.れ匹対して甲eitherrLondon近似

を行 うC即ち緩和に直接寄与する もripleも のみLを考えると

He｡91(?,宅)-EIPi(i,72)

pl'71,72)-オ ii'1時 離 卜鷲帝聖和 io

こー与に ¢i(1)gl) 等はKohrhLuttingerの有効質量波動函数で

聖屯)-fAiゐ短,竜一も)dE

-EaJ.rA｡)(?'幅 塙一㌔)dTE
->

Ji

(13)

(14)

(15)

竿表も され るi7)曝 何 はloyeSt conduction bandで.のBlocp-_f.lnCレEl

ionを表わす｡_Ai励 ま轡 亀 )をBl｡C咽 壷の重ね合せi:･表わす由 合の

豆eighting f,1'ncもionでありよく知 られた有効質量方程式を解 くことによっ

て求め られ る0 1は (i1 ,,i2) の組を表すO (15) を用いると

-328-



ドナー対 モ デル

pl･'7,育)-V,+f戚 /dkJ 'Ail再 生 2め頗 (吟 醸 (雫''
二>-> --･>

-dof,吟 醸 砕 eqiCK-k′)Ri (16)
--+ 4 ->

･R-R2- RI , 雪-fi言 i o

Spin orbi七alsを

pl(?,育)u(m) m- 1,0_.-1

で表わすo u(a)は 1電子ス ピン波動函数を α ,β として

'1(1)-a(.i)α(2) ,'1卜i)- ♂(H β(2)-,

71(0)車 軸 糾 拙 α鋸 o

(17) を ね seにして

f;O+lE=1(考が - adV(79XfiI:Fi-㌔.･甲S-｡

の固有函数を王is_｡ 紅絹して ユ次まで計算す ると

41m(i,言)-9,.(i,雪)u画 +

ノ寵 J諺 先 繊 llr一一J
rnIn /

(17)

(i8)

(19)

戸車約 嘘′(専一Qn,TE,(軒Ro)転 (雫'+RJ〉u(N )

句び官軍 - E" .I7㍍nrl/kk'
匡S_｡極意時 も諺(雫'ト 毎 時君∂転 (72→旬 ‡u(a)>

-xv,i

1短 碕 ¢n′膏 (膏'ト 転昏(?i掘縄 正Ci;I+葛)).i(m/) (20)

ここで g′は Eoo音更-EnnJ頂IcTa=0なる場 合を除 くことを意味するo ここに

㌔n,官房は
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enn,官膏-<㌔正(i')bnJk73時一転 膏再)dn官(焉/)但e｡t短 く号t)x

転居(7,)-Qn/膏(i,)短 吟 >･

で与え られ るO ~hTs一〇において

一 一 -- → 一一･斗 ー

S- Sl+ S2 1S/- Sl- S2

-チ-ラ
に よりS,Sを定義すれば

竃 -i(冒+言 t) , i2-iβ -?,)

>

とな り. S ′ 行列要素は消えて しまうので

-一･ケ
sl- S2-号官

とおいて さしつかえない｡ したがって

Hs一｡-7fs_0 ･言

(2ユ)

(22)

(23)

(24)

(25)

ー･一一三ト

によりス ピンに依存 しない童 ㌔_｡を定義す ることができるO (25)を用いれ

ば

餌 ,72)-Pl(7,ち)u-(孤)+a,△雪(i言)<叫 S匝 Il(m′) (26)

∠璃(i ,盲)-ifd7EJ'di/A*ilL73Ai2(冒)x

<短 (?,)年頭 (弓,)-bn,膏(軒 瑚短 (頭,+i-=O)転｡転 (雫,)短 針 当惑牟貢∂優待童
Eoc｢詔ぎ～ C,nn,官房ヽ

･Ji鹿 (i,,- 'i''- dn,?,軒 言舶 針 60°

と表わす ことができる. 又エネルギー固有値 は

-3･30-
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ドナ-対モデル

Elm-El+ 著 軍 ノ凄 A*il蝕 i2匠')×

<板 碑麺 再一睡 簿和櫨 (i･Fjf藍 ｡短(i,)年避(焉,)

-ddk-,(茸'-馬)優 (湾'+官｡)> (28)

となる｡

甥 に固有函数 plm(i 音 を bas岳にしてHamilも｡nianHeに対する.

Schradinger方程式

fle¢デ(i,育-ギ¢苦境,育

を ZeE33man項

2_
H'=f=1厨屯 +ちgi)

に関 して 1次 まで計算すれ ば

･lm(i ,i)-plm(i ･竃)+鎧
<pぎp/lpim>irlm/E1-61′

軍-61m→両軍,雪)FIJfヂ(i,号>

r･i-:

(29)

(30)

(3i)

(32)

と表わせるO以上のとりあっかいではHeit･ler一寸｣ondon 近似 にお ける磁気

量子数がIHs一〇によって巽る磁気量子数の状態が混合され る結果･厳 密に

長い量子数七はなくなるけれどもfL｡の摂動 が 弱 く て ほ ど良い量子数とし

て保持されると考えた｡

軍をexplici七 に計算すればfiTs-｡ に 関 し て 2次 以 上を無視一して

軍-Elm+β敦引qTl>+躍 ･言･<叫官匝 >

言-gsT+<引TI巨△雪>+<Ai:勘 pl>

(33)

(34)

こと紀宝-TIl+T2,7はuniもtenS｡rで､ 言は ドナー対の g七ensor を

表わし (.･は もeエコ附rPrOdmC七を表わし)そして aβ成分浸
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gaβ-gs84+<鯉α払#>+強 烈LpIp,L>

で与え られ る｡ ●(14)お よび (27)を用いていくらかの計算を行えば首は次の

如 く衰わ さ九 ることがわか る ,

g-i-jl佃 -月減極+智←電増殖 嘘庖+電場 ))〕 (35,

iこ▼コ

?tn…gsT+ノ軍 産 jg')離 )｡E,)ぎf

+ -
E､貢 ~C-｡_I,I

智或 )〒ソ軍 /感 軸 )動 至上

C-･ヤー"C_iT･:I
:官¢諺 ;d署)

首(C窟 ;Jr17E):7(地山,LOT経,I (86)

亡.::;_'-~~I_,-:Tl.'J

:式｡T:='-;n扇,)雷(n哲.･〇才)

･ 藷 (of;Tlqa･･柏E;碕 澄 'E-k7'So
(37)

密繭 …/dEfd房A｡_)桓 避)勘 Zyin Ed雷~en藩

-----i
1(戻;三両 :冒(bibe･;ck′)

+古 壷 貢gK>;n78･･7線 動 /d7E"jAW'坤 2X

ieti終憲乗+♂(-T7-7E")7Ro) (38)

ここに

麺 ;A,Jig)… く転揮再Qn,膏醇･激 動 n17I,)…<触 野澤S_01%,_# >
(39)

で. 1お よ び hs_｡･S(S を i電子スピンを表わすものとして) はそれ ぞ れ

孤 立 し た ドナー 電 子 の 角 運 動 量 お よびス ピン軌道相互作 用を表わす｡
′ヽ.′
gの う ちで

ぞα1(3･)2言b･)
J

(4 0) .

は孤立 した ドナー電子の一gもens｡Tを表わ し曹 L･io) おtよび智 (尋｡)が 2

個t･nドナ-電子の波動函数の重な りに よるgtensor への寄与を表わ す ｡
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次に全Hamiltonian(5)について考えるofiN については

Hdi叫臣-TnfiM動 津 ) (i= 1,2)

とおくと

fl-1N鮎(1,2)=al../ilやM(1'2)

魁 =鳩 目IvQ/12),

‰ -rn(h弘 +M 2)H-rrliMH

がえら九 るo (29) お よび (42)か ら

田e+H由'61m (TE･盲)鮒 2)-E l血 * 71･72)qA(1,2)

EliTnLv,ll-軍 +ql/lr

がえられ る｡H′,王i+_TJ≫ IITeN の場 合には

(He+HN+HeN)¢〔1,m,M)-丑(i,m声生)lD(i,m,M)

とお くことができて (23)お よびそれと同様の謁係式

→ 1 ー → -→

工1-i (7+7,),‡2-チ (了言 〕

(41)

(42)

(43)

(44)

(45)

を用いて¢(i,a,班)お よび丑(i,m.班)をfiTeN に関 して 1次まで計算すれ ば

¢隼 m･ittjiA)- f':fjT 宙 ,72･一触 (1,2)

i(i,勘 M)--Elm+ 瓦Mヰ AmM

≡コ
となることが示 され るO (47) より磁場Hを Z方向にと り ドナー電子ス ピン

と核ス ピンの固有状態の間の△皿-1,△M-o なる遷移に対応す るエネルギ

-差は

△ 瓦= gzzβH+iA-M

｢333-
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で与え られ ることが示 される｡ これ は g facもorの値のちがいを除いて Sl1-

chter(ll) の与えた蓑式 と一致 LPhosphorusdonorの場 合M- 1,0,-i

に対応 して 3本の吸収線が生 じることお よび線間の間隔が‡Aとなることを

示 している｡

ここでHe封として

→ → ー ･ー
HeN=A(Sl･Il+ S･,･ I･,)

とと っ た ことについての注意をつげ加えておくO ドナ-電子の対を考える

にあたって ここではHeiもier-London近似のもとに計算をすすめたが､ こ

れ はいわ ばhomopolarな対 に対応 してお りしたお って 2倍の ドナー電子の

超微細相互作用定数は等しいとおけるけれ ども. 実際は この外に空間的なポ

チ ソシアルの相違等のために 2億の電子振 動数が一方の核の方に偏ったいわ

ばpolarpairの可能性も考えられる｡ この場 合には

ー → → ---i
HeN- ASlIIl+BS2･I2 (Aキ B)

とな り波動函数の宿りぐあいでA ,Bの相対的な大きさが決定 され る｡ これ
~> ->

をSであ らわせば (S′部分は寄与 しないので)

--･>
軸 -‡言(AIL+ Bf2)

とな りこの固有値を求めると結局A ,Bの相対的な大きさに対応 して吸収線

はA-B の場 合の 3本の吸収線の内外に分布す ることが考え られ る｡ 勿論こ

れ らの吸収線の強度 はPOlarpair の存在確率の大 きさによって決まる.

§一半ナ⊥対の村有状態閲の遷移確率

ドナー対および結晶格子系の全日amiltonianを

Lu-He+HeN+鞄丁+王も +HeL ･･

で表わす｡ ここに

●He+HeN+軸
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は前節 で議論した もので､ 甲Lは格子乳 fieLは ドナー電子と格子振塾 との

相互作用 Hamil七onianを表わす. -iqTLは phonon operaもOr で表わ され

HeLとしては ドナー対の各電子と格子振動 との相互作用 flamiltonianの和

を用いる｡

flamilto工lian(49)か ら電子運動 と格子振動 に対す る断熱近似のもとでは

ドナー対の固有状態 〔m,班)か ら固有状態 (Ijl'.班)への遷移確率 は

wm→ny-(2wi)巨 細 ,Id,M亀 悔 L匝(描 ,M)rh>15'

p(qn′一五m) (50)

で与え られることが示 されるO(13)ここにP鮎 )は格子振塾 抄honon)の状態密

度を表わ し､ grn は格子系の波動 函数で対応す るエネルギーをEnで表わせ

ば (50) においてm-n′は

En′- En-丑通 M- Elm ′M (51)

を溝すべきものであるo (50) に対応する過程 はHeLの性質 ((58)に より

定義される)か ら (51) に槽当するエネルギーをもつPhononl個の吸収あ

るいは放出の過程即ち singlephonon processを表わす. (59)におい

てHeLがス ピン演算子とは独立のものであるにも拘わ らず行列要素が消えな

いのは量子数mで指定され る ドナー対の状態にはス ピン軌道相互作用の結果

mの値の巽る状態が混 合され てくることGT_よるのであるO ((26) より明 ら

かな ようにITl′ - 孤-±1)

(31)を用いてH′に娼して2次の項を省略すれば

< (∂(i･m',M)･ijJh′lHeL匝(石m･M)TFn>

主<PIm'亀 甲eL主観 >+

pII'iWnlHeL摩'転 肇 票′佃 Pim>

琴1HJiP,T't><甲zmI'TIh/担eL酵Fn>(52)
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がえ られ るQ ここで 1は (il-1,i2-1) の組即ちValley orbit split

した準位のうち基底状態にある ドナー波動函数の親を表わ し､ 1′は (も 'i2)

がともに 1ではない ような組 を表わす ものとするO (52)において第 1項は

(26) により

<甲Im′,Fn,lHeL麿 TFn>

-<叫 Sulm>i<△甲言Fn,担eLIplgrn>+<P,.Fn,lfleLIAPlaFn>I

→<叫 Sa･Sβ匝-△甲飽 田乱払4gn> (53)

となるO このうち第 2項はスピン軌道相互作用に増 して高次のものとして省略

し､第 1項は (27)を見てわかるようにHeLを異なるバ ン ドにあるBloch 函

数では さんだものにな りこれ らの寄与は小さいとして無視す る. (52)の第 2

項の m ′'に娼す る和で m 〝=m,第 3項で皿 '-'= 皿 ′ の項はともにHs_勺 に粥

して 2次の衰式を与える ことが示 されるので､第 2項 でIn ,,- m ′ ,第 3項で

n ′,･--mの項か らの寄与のみを考えるQ さらにValley orbit split+Wing

I,Cくらべてスピン軌道相互作用は小 さいもの と考えられ

8㌢ 8iT 二 El二 E1, , 81 - 8?,二 g,T cl,
m/

と近似すれ ばー

<畔 ,m′誹 )gn,但eL匝(i'n.･M)gn>

-i,′7# <PldynJIHeL酵 ′Fn,<朝 里 PIm,

+<ヂIH′轄 ><甲親′lHeLl甲imFn>〕

(54)

(55)

となるo (26)を用いて､ H′お よびヨS_¶ に粥 してそれぞれ 2次以上の寄与

を無視すれば

<4)(i ･打,班)wn,但eL匝 (i･m･M準戸

≧Ex′ポ 豆 H- Sa･1-m><Wn/矧 触 px,{<引 埴 pT,

≡≡Eコ EEコ
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+<△甲紳 pl>〉+i<引布 鰭>+<△塀 甲,′>〉と引融 pj.>]誓}>
(56)

がえられるO

g tensarの場 合と同様にして

<Pl囚△pl,a>_すく△P錘 fpl′干
ラ

-与犠Jlm)dip)i81｡J(浬 ダsT+4m)京D)a-nZain)a(jPlはnm)←克))αチ

+孟鞘恥.i(-imL乳7+4m)砲,U-真東)aim)(飾 J)αワ (57)L)

がえられるo ここに符と はベク トルでその β成分やミグβαなることを意味する

この節のはじめに述べた ように

HeL-Hむ再 +HeL再 (58)

ととるO ここに-gelq は各電子が独立に存在す る場 合の格子振敵 との相互

作用Ha血 ユton土anで

He L L7i'=qfthqt時
ー-･･一事

hq.七(弓)- Ft(-q3a串 e里 +C･C〕･-hadVp(～rlT) ･

-Gt両軸 elqi'e郡 i+C･C]･gradVp(軍

(59)

で与えられ るt3)(15㌦ (16),(58)お よび (59)か らいくらかの計算の結果

<pl′但eL匿l>

-{qitaqt招+盲Eq.声も捕
1

(6(カ

捕-81.3･孟畢塾 衰 LJ･d-k>,in)問 A(m)(i,,好 す音 更)e郡 1

十81.i;孟華 .ai･m桓 fd7E,掛 t-klAm)(E,ht百舌 勤 番

･真壁aim.)/-dVJaB廓垣 Am)(kTa,痛 宮 郎 e尋Rei終溺 081･j

二LldE"轡 AICR")(#･R ei- 筑 +e郡 27eHE-?"jRJI
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+津 埠 硬 /漁 鞠 曲 E,,串 宜,好)ie現 ej各項 君O81,i

弓誼,A狩 ")Al(耳咲 e萌 e-i'紅78:_t.覇王♂弼e-i'7相 馬 〉
(61)

がえ られ る｡ ここに

｢---->･･････与

h爵且勤 …it招く碩 rHelq'r･gradVp離 軍司 > Q (62)

文献(3)において用い られた表式

ノぜ j-密im璃 Alp)♂ )ht.好,宜,EJ)

-〔Igt掛 (EdT+Eu訂伺 )･電再 甲府

お よび近似

f(m)侍- f(q)

を使え ば

畢 勅 軍ノ寵 ,Atか離m)㊥ ㌔(首且 k7 )

-(qli)堀 〔i7t櫛･等i･盲〕 (63)

Eiコウ

と表わす ことがで きる｡ テンソ ル Diお よび f(q)については文掛 3施 参罵 さ

れたい. ちお よび 尉 まそれぞれ電子と格子の isoもropica-ilatiorl お よ

び1ユn土ax土al s七ra土n との結 合の強さを表わす定数である｡ (63) を周い

れば

〔ql-棉 (EuA判 (瑚 ･石i･.i,elY'紅 孟糾 弾 (覗 )ei羽 )
--->･

･81.メ(Eui)f(q噂 6)･Sj･首)誘 項2-篭aJ(･m･)afm断 頭 O,ei7fRl〉

-孟aim'd翫 n'ain)km)而 )eai･言卜 真壁 鯉 壁 噸 短 au,eF q

(64)

hlp)(前±R｡)-J旦 ノ粛 A仲 間餌 (E,町 i且 k-,)-e虫終頑 O

(65)
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h(=)(i;j=ia-ノ軍 樫 訴 醸 A回 (17,)hb(電憲.i,)J･,173,漣 匝 L,顆 .1

>

(辞 密一軸 O+e±諸式oe±i(憲音 場 ) (66)

と表わす ことができるO 〔56),(57),(60) お よび (66)を履いて行列要素

のHerm土もe 性を考慮 して若 干の計算を行えば

<め(i1m′,M)iTJL,車もJ.匝 (i,rn,luT)gil>
- 率 mJISalm>'gh,鶴 も青′てニ㌃laqt店 毎

1

+ト音 ,盲詔 ←aq#tl掃 ,言い 招,言浩 ‖grm> (67)

〔首 譲]-i悟in)aim)81.J(把 gsT,抱 亮,i(q)(胡 ･ちi･首'ei7f･-1q

･孟鞘d81.i'3mLgsT,a (戦車 f'q)'瑚 ･531･q'e窮 〉

+i孟jlm)aim)i81.3･d m塙+軒 )←～fL軒 孟 α鞘 n軒属 )｣1醗義〉

x"i.,･現 ,f(q鴫 掃･Si･i,eii･il+81･i(現 極 印 ｡弓･75I

-i孟af畢 )olj純 sT,打 孟 αim)aJ軋 jl(匪 gs 1,uI･x

′■ヽ一′

･融 m'軌 31(鵬 ;IRJeiB'･jR l･ ㌔(i･;i｡)elq･i2 )

+> -ラ

･nE呼ajgt増 百;言｡)eii'R･増(i･;/R｡.,e17f'R2)〉〕

(68)

がえられ る｡但しここで雪組Cj=式 )お よび密∋(j=io)と㌔(言･･;±Ro)お よび

増(言;j=io)との積か らの寄与を高次のもの として無視したo Roが大 きく

な ると･㌍ L･io),す警(士官O), ㌔ (盲辻言O)お よび増 ほ 言｡)はそれ ぞれ

の被積分項が激 しく転勤する結果消えるものと考えられ､ さらに この場 合

81- 81′ - 2 EO - Ei - 8-J
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な:aことを考慮すれ ば (67) は孤立 した ドナ-電子の遷移の行列要素 と本質

的に同 じもdにな ることがわかるO次節ではWm_ m ′ の R依存性を現象論

的に仮定 して､ ドナー対の集 りの緩和を stochasもic に取 りあつか う｡

§ 独立 な ドナー対の集合のス ピン格子援和

ドナ-濃度をNd であらわせば単位体童 内でこのNd 個の ドナ-がつ くる

対O.数はNd/2億であり､ これ らの対の Rcp大きさは まちまちでここではR｡
の大きさ旺盛す る対の分布は randomでPoisson分布か ら導 くことができ

る･もの とするo これ らの対はそれぞれが独立に 1重項状態か三重項状態にし

かるべ き確率で存在 してお り､三重項状態にあるものは静磁場のもとで非平

衡な初期条件か ら前節で議論した遷移確率 でもってス ピン格子緩和を行 う｡

いまNd/妄個の け -対に番号 (i-1,2･- ･Nd/2) をつけてi番 目の ド

チ-対が時刻 七に固有状態 ITn U荘=1,0,-1) にある確率を p(i..ち;頭 で表わ

せば ,p(i,ち;孤 )の時間変化は次の raもe equatioriによってきめ られるO

宜 武i,ち;1)-W｡ー1甲押 (i古 ｡ト wl一｡(Ri)p(i,ち;1)0

≡E E

品ザ(i,七;o)- Wl→｡但i)p(i,t'1)+W_1一｡(R土)p(i,ち;-1)

→ 一

≡E 巳≡≡

一Wj→1(Rip(i,ち;o)JNoA但i)p(i,ち;○), (69)

請 軸 ,i;-1)-W｡ーiCRi)p(i膏 0ト 旦 1→.CRi)p(i,ち;-1)o

･--i >

系 全体 のmagneticpolorizoもion は

嘗p(i,--i;1'/ip｡i,t･;--1)

で与え られ るのでこの時間変化をしるキめには

p｡ ;m'-!lP(i.i;m,

の時間 変北をしらぺ る必要がある｡ (69)より
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:;･i{ __. -･.

一意 離 ;1)-豊 1IWoJ RP (i,ち:o)JHl_桝 p(i,i;1日 ･

::二昆 _, __ナ

p(ち;o)〒 豊PLo田i)p(i･t;1)+i･LF-1-0(Ri)p(i･i;--i)

) --->

-Wo→1(Ri)p〔i,t･:0上馬→i(Ri)p(i･t:O)i I(72)

NA ･ → →
蓬 や (ちil )-ll-=与Wo→-1田i)p(i･i･･O上 世 1→謹i)p'ti･i;-i)〉o

(72) を厳密に解 くことはできないので ドナ-の緩和時間が比較的長 い事実

を考慮 して緩和の問題で raもeeq_uaもionを解 く.際に用いられる近似方法(14)

により (72)_の右辺を

-->

ぞWoJ Ri)p(i･t'0)-

>

号Wo- 1(Ri)p(i ･七二- ;0)

ilAi..七-a-;0)
1

… W.→ lP(ち;0)

にしたがってか きかえると

一億 二 p(七;1)-WuーlP〔も:tj)JIIl→OP(+U;1)

宜p(ち;0)-Wl→OP(i;1)+W_1_OP(ち;-i)

-Vtlo→1P〔七･'Olト Wo一一 lP(ち;0)

嘉一p勘 十1)-Wo→_lP(ち;0ト W_1ー OP(i･･-1)

Ep(i,七.'0)
1

(73)

(74)

がえられ るO-､ここにWm一 m′は ロ3)の Wo→ 1 と同窪にして定義されるO-(74)

は系全体があたかも-様な三準位系 として緩和するという意味をもっている

ここで考えているmOrlelでは遷移確率をもった ドナー対が相互に独立 に分 布

しているので細 くみれば空間的に緩和の様相が一様でないはづであるけれ ど`

も (74) は これを平均催 したものになっているo 嶺減軽 の ものは-様な Sト

ngle cxponenもiala-ecayを示 しているが､ ここで行った単なる計算上

の平均化でなしに ドナT革 の間の碍互勘 戸が空間的1',r-一株な時間変化をす る
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ような方向に現実に作用 しているか もしれな いO この点については後で又簡

単にふれ ることにす るO

(74) を解 くために

p(ち;孤)-p匹 -;孤)+ Cme-Pt (75)

とお く. (75)杏 (74)に代入 してP拝=-;孤)が rate equaもionで もつ意

味を考慮すれば

(p-Wl一 ｡)Cl+Wo→lCo

Wl→｡Cl+(PJvVo→1⊥鴨→_1)Co+旦_ト→OCu1=O

Wo__1Co+(PLW_1ー0)C_1- 0

がえ らお るO (76)が 0ない解 をもつための条件

ハU>㌦｡〟

0
か ら

-0

こ)-WL.ー 1JjVo_ _ 1 旦 1→O

Wo-_,1

p-ii(WlこO+Wo一,+Wo→jvV_1一拍 J

= Poj=P/

I.一 ･r･- :L一､｡

(76)

LWl→O+Wod⊥鴨+ 1-W～1J喝 _lW.__ 1)

(78)

をうることができるo P+,,P叫 に対応する cm をそれぞれ C蓋う,C崇 とおけ

ば ,(ち;a)-p(七--;lh_,+cmHe<po･p,2LCE'e~'pu-卯 o

(76) お よび (79)よりmagneもicpolarizatianは

p摘-p(ち:1)-p(ち;r 1)-

=p(中 di)e-r(pi+p')iJd-)e-(po-pFH -
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･_世 -(
Wo→_1

po+p′一旦 1→ ｡

･一一 11: 三 千 二 _--

Wo_ 1

Po+P′-Wl→O

Wo→1

Po-P'-Wl→ 0

)cotjj

)cell
(81)

で与えられることが示されるO この式か ら厳密にはmagnelJicpolari21-

a七iorlは single exponentialdecayをしない ことが分 る｡ 初期条件

p(oト p回-C糾 + cH

を周いれば ､(80)は i:コ

榊 --錘〇)-† 〔ip(0卜 p酬 eWot (eP′も+ e-P/ら

+e-pt(e~些 e･ojt)(ct+L cH )〕

とか くことができるo

Po,P′の定義 (78) より

(82)

(83)

Po > β′

なることは明らかであるけれ ども､今簡単のため P/ は P.に くらぺて充分

小 さいと考えるならば

p持上 p国司 p(oト p(-)ie-Pot

と近似することができ. ITnagnetic palariza七ionは 三I1..1

(84)

を緩和時間 と

する singユe exponenも土al decayをす るもの と考えられ る｡

(73)より "_ix_ ‰ m′軸 i,t=- 湧
iニ1

Wm→ ny

二 ミ ニ
七±- ;m)

(85)

(85)において Ib4 個の ドト 対に- る和をRi- す る連続 な分布函数巴コ
の重みをか けた毎分でおきかえるO 又Ro の方向に娼す る依存性を無視 して
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㌔>

Wm一 m ′(a)お よび分布函数はRだけの函数 とす るo ドナー対の分布函数とし

てはPoisson 分布を用いてえられるneareSt nei.ghbOllrdonjrの分布

函数 (19

p岡 dR- 如 Nd主fexp卜等Ndff)dR

を用いるO この ようにして (85)杏

Wm一 m/
J7vTm一m,(A)p勘 も- -;m)p(a)dR

rp田,ち-- ;m)p(fi)dR

とか きか える｡ ここで p(R,七=∞;孤) としては

p(LB,ち-- ;ITil)-

e-2mLl壬も宏T

(e~Jl⊥yjql+i+ e

(86)

(87)

をとるo P(R,七= cc;a)の表式をたてるには厳密隼はエネJL/ギーに対する

表式 (33).の見地に立つべきであるが ここでは簡単なモデルとして裸かの g

-facもorを削 ､たo 又 (88.)において 831岡 は三嘉項状態 と一重項状態のエ

i,1レギー差を表わすが､ ここでは水素分子の値を ドナーの特性で scaleした

も の (15)

831(-準 (m考2.)ATJ erBH(m*4 )3R3⊥⊥

… ae-bR3

AH- 9･66eV,fLd-7･84×1022CⅠ訂 3

_Tn溌:有効質量 ,6,.･誘電率

を用いるo (88)で FLfI/女T<< 1° なることを考慮 して

e2m班 毎 主 1+ 2m班 毎

と近似すれば (87)は
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Wm→m′
/lqn_ lmu,聞

とな り､ これ と (78)より

expト6(a)/kTf
町 P(鋸 R
′~~~⊥ノ

3eXpト

1寧 妄拷 競 ｢

(90)

(9i)

1と表わ され るo (91)を計算す るためには亀庵 潤 の函数形を笑顔に知 る必

要があるけれ ども前節ではそれを具体的に求め るまでにはいたらず. ただR

が大きくなるときは孤立 した ドナ-の遷移確率 と同 じ形の ものになることだ

けを知ったO ここでは この Rの大きい場 合の遷移確率 を

r3<m′一

m>m ′

(92)

とおいて有限の Rの櫨に対す るWm_m′岡 の函数形を次の如 く2つのパ ラメ

ータ- α ,βを導入 して仮定す るo

wl欄 間 -鶴 1閏 -W. _(1+αe-β弔

･wo→躍j-町 1一｡閏 -W_+(1+αe-Pだ ) o

但 しここで

選定虚し-exp偏 乱勺 }二ex帥 10針 -)ATi-Wo→1閏
と考えた｡ (91),(9.3)より鮭Vとおいて

expト631岡/kTi

po-(W+_+WH li+
‡ト艶 文p
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をうる. Sonder亮 chweinユer(15)t,C よ れ ば

L:rCT

1+3el

1
14

｢
-i 3.7 ) 0<E<3.7

6>3.7

(96)

という近似が 10%内外で成立す ることがわかってい る｡ この ことを用いれ

ば (95) の積分 は容易に遂行できて

po-(W+J W_+)llk

(PJd+b)Nd , 3･7kT

(Nd+b十P)(Ndナβ) t a
舞 〕 (97,

をうることがで きる｡

Honi計 Stupp(6)は実験か ら Tsモー ドの緩和率を決めるにあたって.砲

の三つのモー ドの緩和率に くらぺて Tsモー ドが支配的で,二準位系の Sin･-

gle exporlential d_ecayの式か ら観測 されたPc)pulaもion differe-

rlCeを用いて緩和率 をきめて､別の方法できめ られた他の三つの緩和の寄与

をさしひいたものを ㌔モ- ドの緩和率 としたo こうして求められた緩和率 の

磁場.温度お よび ドナ-濃度依存性をや れば このモー ドの緩和には明白に区

別しうる三つの型があることがわかった｡即ち濃度に よらないH4T型の変化

をする部分､磁掛 とはよらず TTuT)型の温度依存性を もつ部分お よび低磁場､1

低温で支配的で濃度に依存 しほぼH-TTの型の変化をする部分 とであ るo

fi-oni計-Sもupp は観測 された緩和率か らH4TおよびT7O型のものか らの寄

与および他の三つのモー ドか ら来 うる寄与をさしひいたものを濃度に依存す

る緩和率 2Ws(conc･)と定義 してそれの濃度依存性をしらべたoその結果 は

序論で述べた ようにNdが～ 1016/C.Cまでははは Nd に Iinearに依存 しそ

れ以上のNd ではNd の増加 にしたがって割 勘こ増大す ることが示 されたo

Horlig一一StIIPP は実験を解析す るにあたって孤立 した ドナ-の高磁場に

おける level scheme を念頭 においている｡ しか しなが ら低濃度儀域を除

いては孤立 した ドナーの ESR li汀eは実際の ドナ-対のESR lin'eと重なっ

ているO我々はここではすべての ドナーは対をつ (っていると考え. その中

の軸長の長い極限の ものが孤立 した ドナーに対応す ると考えたので､ Hon-

ig Stuppの実験結果を (84) にもとづいて解釈するのが妥当だ と思える0
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ただしHoni計Stuppの場 合はT毎 分お よびわづかであるけれ ども鞄 の三 つ

のモ⊥ ドか らの寄与を含めたものが singlè expone一mも土aldecayせ する

とした点が異 るO しか しなが らここで問題E,Cなるのは主 として低温､低磁場

であ りT7部分お よび他の三つのモーードの寄与か らくる相異は小さいと考えれ

ば

2Ws(coI芯･)=(W+±旦 +)α
(Nd十b)Nd ,3･7kT

(Nd+b+P)(Na+の し ま
,A (98)

とお くことができる. SonderrSchweinler(15)に よればhydrogen like

の対の picture のもとで abは

a=0,&348(Si) , 0･0087(Cie)(eV)

b-6･17×1018(si) ,2･33×1017(cie) (cmH

で与え られ る｡ β> 0なることを仮定すればNa～10166.C までは

二義 二 << 1
b+β

がな りたち, この量に関して (98) を展開し第 1項をとると

α 1 ′3･7kT
2Ws(conc･T=-β 1+j36L a

(99)

fb｡W._.W+ ,Nd ｡1｡OB

となって 2Ws (conc･)は濃度に Iinearに依存することになるo

Honig-Stuppによれ ば

2Ws(conc･)RT

がほぼな りたつo しか るに

(W+JW_+)∝ T

であるか ら (100)より

%<< 1
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康 舜沢 重

なることが結論されるO ,このことは

WmJm,(A)

が 831(司 にくらべてRの増大隼ともな う減少の具合がはるかにゆるやかであ

ることを示している｡ (102)を用いると

2Ws(C｡nc･)二言(卑-+W-I+)"d (103)

となる｡

したがって (101)を仮定す る限 りでは実験か らα ,βの二つのパラメータ

-を同時に決定す ることができずlその比 a/p のみが求 まるO より梅 しい実■

験があれt_ま27%(conc･)のT依存性の 1次か ら●ゐゎっかのづ九によってa,β

を別々にきめることができるか もしれない｡

ここでのとりあっかいでは 27,,Vs(conc･)の磁場依存性は (W+チ W.+ ) に

ょってきまり. したがって- 尋となって実験 と矛盾するo これは､ ここで昼

ドナー対の間の相互作用を無視 して直接過程によ?て緩和 している ドナー対

の randomな集 りを stoc壬laSti碑こ乎均した緩和を計算 したけれ ども､東軍

i,'C磁気的な相互作用により空間的にならされなが らスピンが緩和す ることに

磁場依存性の原因があるのか もし_わないO

有益な助言および議論をしていただいた富田先生お よ√び富田研究室の皆様

に感謝 します｡
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