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要 旨

1次元電荷密度汲 (CDW )中のU-…,NJ-… Anderson不純物 (Uは局在電子間

のCoulomb斥力,NJはスピン軌道縮重度 )の1重項状態を考察する｡ エネルギー,価数

(局在電子数 )と帯磁率を混合原子価領域から局在モーメント領域にわたって計算する｡特に

これらの物理量がCDWの位相にどのように依存するかを調べ,ピン止め-の寄与を考察する｡

§1 序 論

近年,擬 1次元導体中の非整合電荷密度汲(CDW)と不純物の相互作用に大きな興味がもた

れている｡ Tdtto-Zawadowski1)(TZ)は,CDW中の非磁性不純物状態をquantum local

perturbationによって考察し,束縛状態や非線形伝導を詳しく調べた｡磁性不純物について

は,NbSe3のCI)W中わFe不純物による非線形伝導が,Evers?n-Coleman･21によって観測

されている｡また, Tua-Zawadowski-Ruvalds3)(TZR)はスピン1/2磁性不純物のCDW

の運動に対する効果を,S-d交換結合の2次までの Josephson的過程を調べることにより,

理論的に考察した｡彼らは,この近似の枠内で,磁気的ピン止めは位相のsecondharmonic

cos2(p-po)には寄与するが, firstharmoniccos(p-Po)には寄与しないという結果

を得た｡本研究では, 1次元CDW中の U--,NJ-… Anderson 不純物(Uは局在電子

間のCoulomb斥力,〃Jはスピン軌道縮重度 )を考察する｡

正常金属中の場合には,大きなNJをもつ U-… Anderson不純物の理論は,近年大きく

進展したo 1/NJ展開4,5)の結果はBeth,e仮説の厳密解とよく合うことが示された｡6,7)

また,Gunnarson-Sch6nhammer9)はこの方法がNJ-… の極限で厳密であることを示した｡

Rasu1-Hewson8)は,この方法が,混合原子価領域 (局在電子準位が浅い)のみならず,局在

モーメント領域 (局在電子準位が深い )でも有効であることを示した｡超伝導体中の場合につ
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いては, Proetto-Balseiro10)が混合原子価不純物に 1/N,展開を適用している.

本研究では,CDW中のU-…,NJ-… Anderson 不純物を,混合原子価のみならず,

局在モーメント領域にわたっても調べ,この不純物の1重項状態の,エネルギー,価数 (局在

電子数 )と帯磁率を計算し,ピン止め-の効果を議論する｡CDWについては,簡単のため1

次元系を考え,Brazovskii-Dyaloshinskiill)(BD)が不純物のない系に用いた方法より ｢位

相｣ (phasefluctuation)を導入する｡

§2 モデル

1次元Peierls-Fr61ich系中のNJ重縮退Anderson不純物に対するtotalHamiltonian

紘,BDによるCDW の表現法を利用して,次のように表わされる｡

Riot-a +Hc-p+ Hp + Hd+ Hc→ ,a

∂ /＼ /～

Hc-EJdx言q+(x)卜 ivF諒 T3]cq(x)･α

Hc-p-号Jdx言q+(･x)llp(x'TJ lP+(x'T-]co(X),

/＼ /へ＼ /′＼

Hp-誉W(9)bq+bq･

Hd-∑ed-dnfdm･Ui £ ′dm+a-+,a-′dn,Tn

(2.1)

(2.2)

(2.3)

(2.4)

(2.5)

/〈＼ /＼

Hc _ a- ∑ J dx [言 6+(x)V (.x) d m+dn+ 第 十 (･x)co(･x) ] ∂ (x - x i ). (2.6)qn

ここで,Q(…2kF)はCDW の波数であり,kFはFermi波数である｡スピンUと±kFに

近い波数をもつ伝導電子の消滅演算子を, co_.(.x)e±iQx/2とするとき,

言q(x,-〔ccoo二('xx,']･

cm(･X)- ∑
lkL<Q / 2 C k+ nQ/2,o

Lは系の長さである｡また,
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cDW中のu--,NJ--Anderson不純物

･3, T ± - 去(7 1± iT2 )

/へ /＼ /＼

はPauli行列であるoフォノン場 P(x)eiQxは振動数 W(q)のフォオノンの消滅演算子 bq

を用いて,

p(x)- ∑ 1 (
tql≪QrN

bQ .q+big-q)e乙qX･ (2･9)

で与えられ(Nは格子点数 ),電子-フォノン結合定数 人で表わした｡局在電子については,

磁気量子数 Tn(-J≦ 7n≦J･NJ-2J+1)のd電子の消滅演算子をdnとした｡ 磁場Hの

下で,このd電子準位 ednは

edm=ed- PB977LH, (2.10)

のように分裂する｡ここで, pBはBohr磁子であり, 9はLandeのg因子である｡

coulomb斥力Uは無限に大きく,d電子の個数は1を越えないとする｡ S-dmixingvに
′~ヽ､.′

よって, ㍗(∬)は,

′ヽ′
㍗(∬)-㍗

で与えられる｡不純物の位置をxiとした｡

次に,Hartree-Fock的なCI)W状態を考え,BDにならって

Ip(.x)-Ae乙P(x)

(2.ll)

(2.12)

とする｡ここで,Aは スP(.x)の平衡値で,CDW相のオーダーパラメタとみなす｡p(･x)は

phasefluctuationであり,am plitudefluctuationは無視した｡伝導電子場に次の位相 (ゲ

ー ジ )変換

- exp(- i

aon(x)- e一両 (α)/2con(x)

∑
lkl<Q/2ak+nQ/2･o

r Lr) _ ､
T3) co(x)I

fora-士 ,
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をほどこすと,Hamiltonianの伝導電子部分は,

Hc+Help+Hc-a

-=nvFkak++nQ/2,oak+nQ/2,0ken

+EA(ak++Q/2,oak-Q/2,0+ak+-Q/2,aak+q/2,0)kq

･∑∫dxao(x)筈 # '言o(x)

/＼

q

+∑ve- ik x l
ko7n √丁

のようになる｡ここで,

Pi…Qxi+軒 xi)I

(a吉+Q/2,a eI叩 i/2 +aL Q /2,oe乙やi'2) dm+h . C . (2115 )

(2.16)

であり,ki口は 困 <Q/2の領域に限る｡BDの汎函数積分法によれば,Hpと(2･15)の第

3項により phaseLagrangeanが導かれる｡我々の導入した phasemodeはZawadowski

達 1,3)のものと異なり位置依存性をもち,Pietronero-Strassler-Toombs'2)や Fukuyama13)

の導いたphaseHamiltonianHphaseに従うと考えることができる｡

さらに次のBogoliubov変換

ak.Q/2,6-ukαko +vkβIko,
ak-Q/2,0--Vkαko+ukβIkoI

(2.17)

(2.18)

をほどこすと,CI)W状態の準粒子とd電子と phasemodeに対する次の有効Hamiltonian

を得る:

Heff-Ho+Hl+HphaseI

Ho-FoEkafo αko+E E-k(β吉o pko-1)

･∑ednd:dn･冨men′dm+dn+,dm′dn･m
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cDW中のu--,NJ--Anderson不純物

Hl-=[Akαk+odn+h･C･]+= [BkPkodn+h･C･]･
ko7n kqn

ここで,

Ek-ノA2+■(vFi)2~,

A k-芸 e-Lkxi(uke一統 vkeL甲J2,･

v akxi(u-ke一之やi/2+uke乙Pi/2),
Bk=Jrf

e

ukZ-i(1十宝 )I

u孟-去(1-史 ),Ek

しかし,本研究ではp(x)の具体的な運動は追わず,piを断熱パラメタと考え,

H-H｡+Hl(Pi)

(2.21)

(2.22)

(2.23)

(2.24)

(2.25)

(2.26)

(2,27)

に従う電子系の束縛状態を考察し,そのエネルギーをPiの函数として求め,それをphase

modeP(･X)に対するピン止めエネルギーと考える｡この取扱いの有効性をみるため,上の方

法を補遺で通常の非磁性不純物に適用 してみる｡その結果は, Fukuyama-Lee14)によって考

察されている有効 Hamiltonianと本質的に一致するo

§5 方 法

正常金属中の象合の Inagaki15)と超伝導体中の Pr｡｡tt｡_Balseiro10)の摂動の方法に従っ

て, (2.27)に従 う系の1重項状態の波動函数を次のように表わす｡

少3-少o+∑少O,Cr

′~＼ノ ～

+0-('o+号ok; o′'k′O,;koαtJq′Pk+a+･･･‖0>,
′~~ヽヽJl

少O-(FnTn;kodn+β古G+･･･)用>･

(3.1)

(3.2)

(3.3)

ここで, JO>は不純物のないCDWのBCS型の基底状態である｡ 式 (3.1)の波動関数を
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Schr6dinger方程式

(Heff-Es)+3-0 (3.4)

に代入すると, 1重項状態エネルギーEsを決める一連の方程式が得 られるC ここで,Esは

不純物のないときのBCS型の基底状態エネルギーからの差として定義されるものとする｡

Fの2次まででは,

JBkJ2

kTJnE3-Edm~Ek
Es -∑

- ∑

kq7n
LVL2(卜 AcosPi/Ek)

L(Es-edTn- Ek)

氏 (3.5)のkf口(JkJ<Q/2)を積分におきかえると,

Es-IINNJ-1∑R(E3 -ed机)･
m.

ここで,

IIN-∑ EVL2/(7rVF)-NJIll (Ill- 2JVJ2/(7- F))･
0〉TTL

函数 R(I)は次のように表わされる｡

R(I)-- 1n

R(I)-- ln

2uFkF Z-AcosPi
J v,7 17 =1

2vFkF I-Acospi

J ､′･T T

I 7r

(arcsin盲+香)

(3.5)

(3.6)

forJzJ>』, (3.7)

forLzJ<A. (3.8)

ここで, A,JE3-6dnL≪vFkFとした｡式 (3･7)と(3･8)はAcosPiの項をもち,この項

の存在により,エネルギー,価数,帯磁率が位相依存性をもっことになる｡

§4 エネルギ-

1重項状態エネルギーは, (3.6)で,磁場H-0として得られる次式によって決められる｡

Es-TNR(E3- ㌔ )･ (4.1)

NJ-∞,IIN-NJIll--定の極限を考えると,正常金属 (A-0)の場合には(4.1)は厳密

であ り,9) 混合原子価領域のみならず局在モーメント領域をも描写できる｡8) 式(4.1)を
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cDW中のu--,NJ--Anderson不純物

EA- E -ed∫

を用いて,

EA+Led-IINR(EA)･

と表わすと,解の概観は図 1のR(EA)の形からわかる｡

正常状態 (A-0)ではEAとEsは多くの人々8,9)によって求められているように,

JEdl≦IlN (混合原子価領域 )で払

EAO三 一 ㌔ -IINln(2vFkF/IIN),

Eso-～ - IIN ln(2vFkF/IIN);

ed≪-IIN(局在モーメント領域 )では,

EA｡-～ - VFkFeXp(Ed/IIN),

Es.-Ned- VFkF eXP(ed/IIN)･

(4.2)

(4.3)

(4.4)

(4.5)

(4.6)

(4.7)

一般の』の値のときの(4.1)または(4.3)の解を数値計算によって求め,結果を図 2-4に

Y-5 EAeay-EA+ed△ SEA▲_I

IIヽ■l○i- n'.5¶ Es:′∫∫¢i三¶I一5 5oT

図1 A-0･5,IIN-1,vFkF-10
のときの函数R(EA)｡ 曲線

y-月(EA)と直線 y-EA+ed

の交点の座標(EA,Es)が式
(4.3)の解を与える｡
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A/rN
(a)

.0 2 .4

△/rN
(b)

図2 vFkF/rN-10とやiのいろい
ろな値のオーダパラメタA依

存性｡(a)ではEd/TN-0

(混合原子価領域),(b)では

ed/TN--4(局在モーメン
ト領域)とした｡
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示す.図2に示すように,EAとEsのオーダーパラメタA依存性は,Piの値によって様々に

変化する｡ A≪JEAOJのときのEAは近似的に

E A≡EAO+ n s｡Acosp i ･ln ( 2 JEAO !/ A)I (4.8)

ここで,nco-IlN/(IIN+JEAOt)は, 後で §5でみるように, 1重項状態不純物の価数の
正常状態 (A-0)中のときの値である｡

式 (4･4)-(4･8)や図2からわかるように,Aが十分小さければ,EA-E3-㌔ は負であ

り,』の値が

Ac(pi)-2vFkFeXp(完 -
7ccos9フi

(4.9)

のところで, EA-0となる｡この値は(4･1)で,EA-0とするこキにより求められる｡

A>Ac(pi)ではEA>0となる｡さらに, A≫Ac(pi)のときには, 0くA-EA≪Aの

範囲に,

EA-～A{1-i l

IIN(1-cospも)
A+ed+IIN

EA/rN5 Es/rN

△ノG:# T':
■ 0

■一I -5I 1

-5 0 5

Ed/rN

図3 A/IIN-0.5,vFkF/TN-10

とpiの いろいろな値の ときの

EAとEsの局在電 子準位 ed依

存性｡

ln( 2 vFkF/A)
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]2)-

EA/rN

-Es/rN

-1.6

-1.7

-1.8

EA/rN

.1

-0

-.i

-.2

(4.10)

(a) 地

QrN.1･'--. cd/rN-0′

I, ､rヽ､､ /Iヽ ′ヽヽヽ ′′､●一一 刀-.1-2Fs,pinEs/rN (b)

.10rN
.了へ ､ Ed/EN=-4′

′ ヽヽT.-ヽ_ヽヽ ′i)

･ヽヽ ′-4.1 ､､､/ -.1

0 .5Tr Tr 1.5Tr 27T
¢i

図4 A/IIN-0.1とvFkF/rN-10

のときのEA,EsとFs,pinの
位相 Pi依存性｡ (a)では

ed/IIN-0(混合電子価領域),
(b)ではed/IIN--4(局在

モーメント領域 )とした｡



CDW中のu-∞,NJ-∞Anderson不純物

の解をもつ｡但し, 甲乙-0のときを除く｡ pi-0のときには,NJ-… の極限では, EA

>Aの範囲に異常な解をもつ｡これらの様相払 EAとEsのedを表わした図 3にも現われてい

る｡

図4には,EA とEsの位相 Pi依存性を示したoEs(p乙)を断熱ポテンシャルと考え,

phaseHamiltonianHphaseを考えると,Es(甲乙)のpi依存性により, phasemodeのピ

ン止めがおこることになる｡図4で, EA(pi)の様相は,混合原子価と局在モーメントの両領

域であまり差異がない｡これは, (4.8)についてもいえる(混合原子価領域では,局在モーメ

ント領域に比べて, nsoは小さく, LEA｡Jは大きいので,両領域で cosPiの係数の大きさが

あまり異ならない)｡

次に, phasemodeの動力学を調べるかわりに,TZの熱力学的方法に従って,ピン止め

力 Fs,plnを計算してみると,

E s,pan-- Q詰 一語

QIINAsin9㌔

(TNR,(EA)- 1)研

QTNAsinpi

(IINR,(EAト 1)万 二重

forLEA_I>A,

[arcsln告 +芸] for.EAl<A･

(4.ll)

ここで,R′(EA)はR(I)の1階導函数であるcFs,pinの数値計算によるpi依存性を,図4

に示したoまた, A≪fEAOlのときのFs,p詔 ま次のように近似される｡

Fs,pan-～QnsoAsinpi･ln(2IEAO冊 )･ (4.12)

式 (4.1)と(4.ll)より, 1重項状態のU-… Anderson 不純物によるピン止めは,ーTZが

S-d交換結合モデルに対して得た結果と異なり,位相の firstharmoniccosPi(sinPi)

に寄与することがわかる｡

§5 価数と帯磁率

1重項状態不純物の価数 nsと帯磁率 xsは,各々(4･1)と(3･6)から次のように求められる｡

n =
aEs IlNR'(EA)

S ∂ed IINR,(EAト 1

- 3 5 5-
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Xs=~
82Es
∂∬2H=拝 呈pB92J(I+1,ns R'(EA)

(5.2)

ここで, R′′(I)はR(早)の2階導函数である｡

これ らの物理量のA依存性を図 5, 6に示す｡また, A≪JEAOJのときの近似形は,

ZIN ,_ AcosPi
SI I INIE/ - IIN-EA
n ;≡

～ nsot1-
nsoAcospi

rJln

-1))

2JEA J

[(卜 nso)ln一7--1])

1も

xs,喜pBJ(I+1)-～一意 {1+
ns ,一 A cosPi
～ .三 .(1-
LEA｡仁 A JEAO!

Acos9フi′,2LEAJ

EA

[ ( 1 - n c o )ln
2JEA O L
ー2])

2))

ここで nso･ xsoはこれらの量の正常状態 (A-0)中での値であ り,

nso-TN/(TN+JEA｡L),

nco

xso-言〟392J(J･1)丁打
で与えられる｡

(5.3)

(5.4)

(5.5)

(5.6)

図7に, nsとxsの pi依存性 を示 した｡ 式 (5･3)と(5･4)にみるように,これ らの量の

=W

-

-･i) 2 .4
(a)A/rN Nr

.4
/∧】b

r'

-

q

図5 ㌔/rN-0(混合電子価領域)

でのvFkF/rN-10とq'iの

いろいろな値のときの(a)価

数nsと(b)帯磁率 xsの A依

存性｡
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L

F
r.Jr''7..

'
･

二
･E
7p
N

b

M
ユ
州
＼
s
x

0

5

｢/
.:..J:,:I-'..'･I.
JI.;I.':,.;
.I
(

+)

.叫,I.i10 2 .4 0 .2 .4

(a)A/rN fbIA仙

図6 8d/IINニー4(局在モーメン

ト領域)での vFkF/IIN-10

とq'iのいろいろな値のときの

(a)価数 nsと(b)帯磁率xsの

A依存性｡



cDW中のuJ-,N1--Anderson不純物

Pi依存性は, LEAO‖二nsoの大きさによって

大きく変化する｡そして,函数ns(pi)とxs

(Pi)の曲率は混合原子価領域 (図2にみるよ

うに IEAOLが比較的大で, ns｡≪1)から局在

モーメント領域 (lEAOlが小さく, nc o - 1)

とで逆転している｡また,局在モーメント領域

における帯磁率は Piの変化によって比較的大

きく変化し,CDW運動に伴うこの変化が実験

的に観測される可能性もある｡

最後に,ピン止めエネルギーEs(Pi)-の磁

場Hの影響を調べる｡弱い磁場Hに対して,こ

のエネルギーは,

Es(Pi,a)≡Es(pi,H-0)

-xs(?i)H2･

(5.7)

0 ･5汀 ¶ 1.5¶ 2¶
¢i

図7 A/IIN-0.1とUFkF/IIN-10
のときのnsとxsのq'i依存性｡

(a)ではed/rN-0(混合原
子価領域),(b)ではed/IIN

ニー4(局在モーメント領域)
とした｡

と近似される｡従って,弱い磁場により,図7(a)のときはピン止めが少し強められ,図7

(b)のときは弱められる｡

§6 結 論

1次元CDW中の U-… Anderson 不純物の1重項状態を,縮重度 NJ-- の極限で,

混合原子価から局在モーメントの全領域にわたって考察した｡状態エネルギーは,位相 Pi

(…Qxi+甲(xi))依存性をもち,このことがCDWのピン止めをもたらす｡ このピン止め

は,S-d交換結合モデルに対して2次までの過程を調べた結果と異なり,phasemodeの

firstharmonic(cosp乙)に寄与する｡1重項状態不純物の価数と帯磁率も計算し,特に局

在モーメント領域での帯磁率の位相依存性は観測できるほど大きくなり得ることがわかった｡

補 遺

§2と同様の方法で,通常の非磁性不純物の問題に適用 してみる｡不純物の位置xiでの短

距離カポテンシャル Vo8(x-x乙)を仮定すると,相互作用の項は,
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Hinp-∑∑∑/dxc!,a,(x)e一之n'Qx/2V｡∂(∬-xi)con ( ∬ ) e inQ x/2, (All)
乙 0㌦′ on

と表わされる｡式 (2.14)で与えられる位相変換をほどこすと,

Himp-VoL-1Z Z Zak+,+n,Q,aak+ nq,oeHn-n')やi/2 eH k - k ' )xi (A･2)
乙 0′TZ′ oTZ

ここで,piは (2･16)で与えられる｡さらに,(2:17)と(2･18)で与え ら れ る Bogoliubov変

換をほどこすと,

Hinp-VoL-1 =EEei(k-k')xLik/o'kcr

x[(uk,uk+uk′uk+uk′uke~之甲i- vk′uke乙?i)αk+,o′ako

+ ( uk′uk+uk′Vk+ v k′ uke~ i?i+uk′Vke乙?i)♂_k′o′ βIko

+ ( u k′ uk- V k ′ uk+ u k′uke- i9i -uk′uke乙?i)αk+,o′ βtko

+(uk′ uk-u k ′Vk- Vk′uk e ~ 乙甲 乙+ uk′ ukeもpi)β -k′o′αko] ･ (A13)

甲乙を断熱近似の枠内でパラメタとみなせば,voの1次の摂動で,

-pIO>･Emp… く OJH･

-voL~1∑∑(1-Acospi/Ek)･
ikO

(A.4)

ここで , 10>は不純物 のな い場合のCDW の BCS型の基底状態である｡ 招 口(困 <Q/2)

を積分におきかえると,

Ei-p=y o[2kJ: 2｣7C 7TVF

2I,J･./Ill.

』 COSPi･ (A.5)

PiをBDの汎函数積分法で量子力学的変数として扱い,Ei,np((頼 )を断熱近似でのピン

止めのエネルギーとして考えれば, (A.5)は Fukuyama-Lee14)の(2.5)と本質的に一致する

(?(項 ま,有効HamiltonianHphase+Emp(tPi))に従うと考えられる)o
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