
C｡F･2に よる光の ラマン散 乱

て解析 し･Mr10では a･0- 110cm , ~1~1 - Sでは {00- 乍55cm の億 を得 て

い るか,これ らの値は我 々の上に求 めた .,rLagrOr'energy と nrder幹 によ く

一致 してい る｡ 強度の温度変化C､くわ しい 計 算は甥在進行中である O

反強磁性 coFJ2の画のMagnon,Excitons及び
それ らによるラマン散乱の理論

東大 ･物性新 石 川 章 夫

1 Co2十 イオン,は化合物の車で もその軌道鰍重 を消失 していかハのが特徴でL･-

それ故 co2+ィォ ンを含 む化合物は磁気異方性 の駈捗で しば しは取 り上げ られて

来た o coF･2接そ の 日轟であ り,叉いわゆる欽族弗化物 (MTF2,F･eF2,

coF･2,NiF2全 て イオン絵島,Jvチル塾鮭晶構造,反強磁性)の一員 として

も他に 覆 vll特色を持っている O

中性子回折 の実数 か らスピン軸は正方対称軸 の C軸方向に平行であ り,ネ ー
-1

7レ点は 57･7oK･AFMR peakは 57'cm ,｡苧受率 x:V(T),x⊥ (T)の 測

定は StcLut達 に よって をされ ,叉 cowley蓮 によって Magnonや Excit-

onsの DispersiGこ Curvesが顔 .定きれて V'るO

2 C喜+ ィォンの軌道縮重が消失してい をいので ,V,わゆる Spin fiaFLilT

tOrlia丑 Apprcachはあてはま らず,Effecもive冒∂mi11,Gr3iar)Appro卑Cb

で 夜 くては怒らぬ o NekamurLa-Taketa,Linesは S- 5/2の Spin Ham-

ilもor3iarで ･Kaminura-TaTat･e,K∂nimura'Gla.dneyは S- 5/2

L- 1の EffectiveHamiltonianで Co2+ ィォンの電子状態俺 解析 して い

る ｡ Kamimura と Lipesは fictitiOu去 spin S-1/2の 叫 sotropic

EXcha丑ge i工〕teractioコ.で Spirl_Wa,ve (Magnon)を論 じ感受琴を計算 し
11

てvlるO 我々 (工shikawa-Mbriya )紘 co2十イオン降の Superexcha丑ge

interactionを S- 5/2の Heisenberg塾 で表 わし･Magnonの他 に更 に
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EXoitonsの Dispersion relaもionsを計算し,測定された Dispersion
A)

curves に合わせ ,更に外部電場 (光)との相互作用の内 MagnOnや Exoi-

tons奮励起するようなラマン散乱について議論する ｡ 尚,Two-ぬ gnon

Atsrirptionについては既に実数 (fiichard)及び埋論 (Moriya)がある

が ,ラマン散乱につvlては実験はをVl｡ 又 Magno‡:Sidetandについては実

験はあるが理論はをvl.

5 co2+ ィォ y の Sd-electronsに搾用す る Hamiltooia-nを列挙する

と Hfree+ H鹿晶場 + Hexch･+ H夕潮 電歩 と覆るBここで
ュon

H f ree= H o +hTspln " rbit
1 0Il

10 2 cm-1

H鮭晶駿 - Vcubic + Vnon-cubic (Vcubic≫ Hspin-orb土七)

104ca1 102cETl

ー ー _.･.i -_ ケ

Hexch･= Jl荒 sj･Sc'J2 荒 ′se ･se′十 ･-･L･･･ S̀-5/2)
1OIcⅡ｢1 =〕ocn-1

H外部電場 -一義･盲(ち,･i-誉e7i,冒,ち)-言O(e～iuot.eiWot)

102C蒜㌦近赤外)

Ho に よって決まる cQ2+:(5d)7 の基底多重項は 4F･であるが,これは

vcubicによって分瞭 し,その基底状態は 4T4(4Tlg)であるo この 4T 4 に

Hnoか-cubic と HspinTOrbiも とが加わ るが.両者共に 102C蒜1のオーダ

-夜ので同時に扱わを くてはならぬ 0 4I14 を実効的に L- 1, S - 5/2の

subspaceとみれ て FJffecもiveHaniltc･p･iarを作るo VrJOn-Cubic

は斜方対称鮭晶場 (D2h) を ので

Heff.ニー△(Lz2-2/5)+[(L…-Li)十AxLxSx･AyLySy･AzL乙Sz
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と書ける o Gladney に よると △- 272･F=-44三, Axeも0.- 255

C蒜1PであるoHeff.を対角化す ると6本の クラマース 2重項が得 られ,各状薗

は 圧 Z,Sz>(Lz- 白,± 1,Sz-± 1/2, ± 5/2)の 1次鮭合で書かれ るO

低いェネJVギーの愚者状静が スピン関数だけで 怒 く,軌道関数にも依存 してい

るので ,結晶中では Magnonだけで夜 く Fxci七or!.の励起状態 も比較的低い エ

ネ/レギ一帯に覆る O

4 6本の 2重項の担,下側 の 2本は他の 4本 より大 きく隔たっているので,

我々は比 後この 2太に離 し･902十イオ ン間に働 く超泰郎 は 作用 Hexch_-
ノ~■■.′

J1 3㍍ j･官e(S-tz'2)を考 えるo Sz鯛 2重項を豆-に結びつける ので

こ の分魅効果を OoKでの分子容近似で扱 うと

A,B,C,D とい う状鮎 作 られるo AF･MR - く== 言,oco 芸

(57cm～1川 合わせると J1- 5･76cm-1と

在る｡ これらを Baseにして Sx e上c.(S=

I_I___::_____‥__J二___._r 51 f3
叫叫 ＼-.⊥｣､ oc這1云

5/2)の行列を作 り Single--i_onの生成消滅演算子で展開 し Fourier展開

し,遵勤方程式の方法で対角化する と,Magnくつriと Frxciもo‡3S の Eigen

mod_esが得 られるO 基底状静 としては ,各副格子のスピンが夫々± C軸に平 行

であるようをネ～JV状態を考えているが ,この秩序状態t3･C喜十イオン間の薬 方

的交換相互作用 (但 し -q-1/2)に よって安定化されている-O 次転 Observed
dう

Dispersion Curves ,計算値 との比較表 ,71Ql(汰)の表式を示す .

Ot)served Dispersior?Curves

一に
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⊥ 11n C】Baも 4.29..K.. Il k.- (0,0,0) 竿 k-(0,0,J言)
obs. ca1､C. Gym.(D'2邑) obs. calc).

Magnon 57 57 F5++ r4+ ~64.8 51

Exciton 1702057 172Od_ Tl+F2+ 190.1 19ロ

MagneticEXcitc.b 195.7 2〔〕0 1.5++ I.4+ 198.8 200

Magnon Brar3CbTBW(k)-

EXcitorlヨrar3Ch苛む+(k)=

(EB-f;A)2-rzIJIClγ1k)2

(Ec一EA)2±2rEc-EA)C2rlk(D言言霊 ot言ing)

Magnetic Exciton 丑rar)_C･h包W(汰)- (i.･B-FA)2-(zIJICSγ1k)2

Zl = 8,Cl,C2,C3:rlumerical factor

･1k-E.号eik(Re-Ri'- C-言等 cos号等 -車

(rleareSも) a C

- cos言Kacos言Kb CQS盲㌔

5 次に外部電渉 との種互作用を考えるo 光の散乱を扱 うので H
一･>一う

-ME(ち)につvlての 2次摂動を･考え,従って電気分挺率 aを求め,これを,

M∂gnonや EXcitor3.Sの生成消滅浪鼻子で展観すれば Magnor:や Excitorl
5)

の生成消滅によるラマン散乱を記述することに在るoMoriya は. , MnF2や

FeF20J,ようにSpin払miltonianApproachがあてはまる磁性 体に よるラマン散

乱の理論をスピン依存電気分榎琴を用いて扱ったか , CoF2に対 しては
A-56
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C｡F 2位 よる光のラマン散乱

丑ffectiveHa正ilto由′ian Approachが適当 をので,この ようを歩合-理

論を拡張する必要が拳&/0

6 まず Si畢gle ion.に関係する電気分梅率か ら議論する. Ⅰi
外部 電 歩

打つV,て 2次の摂 動計算により導かれる電気分窟率脅 dyadio formで書 くと

富

Q)

ニ
JヽnU

3′ー
α

･.･.･.ゝ 1--･ヽ 一一
fIMte><eiMli> . <eIMli><f凧 e>

Ee -Ef+ ちuo 互:e 一貫了 思Wo

と在るO ここで Ii> , tf> は 4F4 の 声伸の軌道状凱 Ie> は寄 パ リティ

の中間状凱 E -Ei eも¢ ･ は 杏 パ リテ ィ 励起エネ′レギLo 4T4の 5個 のe

Baseを用いれは a(Wo)は 三x5の行列に覆るが･これは Lp(p-Ⅹ,y,Z･

L-1)を用V,れば 1次及 2次形式に最的され得る0

2階の テンソJVとしての分藤率 テンソ′レが どの ように Lp,に依存するか転 ,

single ionのまわ りの点対称睦によって決まる.同様にして α(wo)は
Z

sp(S-U/,)に も依存するが ･その微視的起源はスピン軌道相互陣用であっ

て, 4T4 の車のそれは Heffによって巌緋 削 入れ られているか ら･a(吋

は主 として L云に依存する-o ･L- 1は立方対称藤島壕の下での C2D 十の軌道縮墓′′_､ ヽ
(a)01

であるが,この縮重は亀有状態の最終的 複素式の中に も現われているo a

の例えば Ⅹy成分は -ArLxLy十rLyLxト iBLzであり立方対称性がある場

合パラメタは 2つ (A,BlLか瑛われ夜vT.O 粗 く評価 してみると A芸 4.5X

IO~25CⅡ予,B ～- 2･5×川 ~2dc㌔ と在る｡ Lp及び L〃L〟′+LpJLpは

Magnonや EXcitonsの生成消滅演袈子で 1次に最的されるが,蚊agnon と

出agneticlExcitonは ac及 bc成分,EXciton の UpperBraエコChは

al〇成分,Lower成分は aa,bt,cc成分だけに熊係するとい う選択則 が

得 られる｡ (D三三空間群, 〔a,ヒ,C〕結正方対称軸 C♂汀 ooKで Scatter-

ing Efficiencyを評価 してみると,α(XWBO)で 記 述 さ れ る One-Magnon

scatteringの壕 合 8･7 × 10- 52N と 研 く N は co2+ィォンの総数) FeF･2

の場合のそれに比べて 1桁程度大きい o

S)
7 次にイオン対 (スピン対)に匪保する電気分藤率を議論するが,Moriya
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が嶺 V'た ように これもイオン対についての対称性の考察によって塾 が決ま り,

大 きさは摂動計算で与え られ るo H外部電鯵について 2次 ,C2o+ィォン間の超

交換相互作用について 1次以上 ,スピン軌道相互作用について 0次以上の摂動

計算でス ピン対に依存する分挺率が得 られるが,我々の CoF2の場合･r4T4

の中のスピン軌道相互作用を厳密に採 り入れた波動函数替既に求めてあるので,

言J･言C(S- 5/2)とい う等々- 塾が主要項であるo数値計算が現在進行中

である｡

参 考 文 献

11 石川章夫 ,守谷 亨 :1969年秋の分科会予稿集 4.71京

2) H.虻.6-1adnpy :Phys.Rev.146 (19砧 11255.

5) T.Moriya:J.苧hys.Soc.Japan:23 日 967)49ロ

4) p.Martel,R.A.Cowley and R.W.H.SteveIユSOn:

Canadian.J.Phys.4旦 (1968) 1555;同じ く､phys.Rev.

Letters t旦 (1967) 162.

2次元反強磁性体に於ける

2-マグノン吸収 ,マグノソーサイドバンド

束 大 ･鞍 鈴 木

上 村

ここ数年間,主 として)VチJV塾,ベロブスカイ ト塾反 強磁性 終につvlて 2-

マ グノン吸収 ,マグノン~サイドバンドに的す 烏誓 書ミ精力的にをされて きた ｡

こ､乙では最近 ,Birgeneau連の中性子の実験に より, 2次元反強磁性が確か

め られた K2NiF･4,Rb2MnF4等 の 2次元反強磁性 体につV,て, 2-マグノ

ン吸収,マ グノンサイ ドバン ドのスペク tJV線の形状 を計算し,その特徴を考

察す る｡
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