
｢量子効果が顕著な役割を果たす磁性現象の新展開｣

2次元希釈ハイゼンベルグ反強磁性体の
臨界濃度のスピン依存性

東京理科大学 理工学部 安田千寿､小口明秀

実験によるとS-5/2の2次元ハイゼンベルグ反強磁性体であるK2MnF4のMnイオンをS-0

の非磁性不純物であるMgイオンで置換するとネール温度TNは減少し､TNが零となる非磁性不

純物の臨界濃度 諾｡ほ約 0.4で､正方格子のサイト過程のパーコレーションの開催0.41と一致す

る｡ これは無限につながったクラスターが存在しないと長距離秩序は存在しえないことより理解

できる｡一方､S-1/2の2次元ハイゼンベルグ反強磁性体であるLa2Cu04のCuイオンをMg

イオンで置換するとxc二と0.25でパーコレーションの開催と一致しない【1][2】｡スピン波理論とコ

ヒーレントポテンシャル近似(CPA)を組み合わせた方法をT-0の2次元反強磁性ハイゼンベ

ルグ模型に適用してこの違いを調べる｡

非磁性不純物を含む正方格子の反強磁性ハイゼンベルグ模型HC-2J∑<i,･,qiq,･Si･S,･%考え

る｡ ただし､∑<i,･,はすべての最隣接格子対の和であり､qiはサイトiにスピンがある時 1､非

磁性不純物がある時0である｡ 不純物系におけるホルシュタインープリマコフ変換

2S′一gialaiqiai,qiSl-0-ia.T

2S′-qjb,tb,I,J,･ST-
qiaITai,giStT-SI一giaiTai (1)

2SI-J,･b,tb,IJ,･b,I,J,･S,'--S′+J,lb,tb,･(2)

によりハミルトニアンを変換し､1/Sの0次以上を無視するとHC-2S′∑<i,･,Jqiq,･(a.Tai+b,tb,･+
aib,･+alb,I)を得るOここで､S′=S(qi)av-S(1-I)であり､(-)avは不純物の配置に関する平
均を､xは不純物濃度を表わす.本来､S/の部分はSqiであるが､非磁性不純物のドープによりス

ピン数が減少することを考慮してすでに平均した量S(qi)avに置き換えた｡正方格子上にある大き

さβのスピンを大きさ0のスピンで置換すると､β一g間の交換積分Jとその他の交換積分0がラン

ダムにある状態となる｡スピンと交換積分両方のランダム性を考慮しなければならない｡サイト

間の相互作用のみをもつハイゼンベルグ模型を考えるため交換積分のランダム性にはTahir-Kheli

の2サイト近似のCPA【3】【4】を適用 し､サイトのランダム性はSをS′で置き換えることにより

考慮する｡

a?l,(i-t′)≡くくqlal(i);q',at,(t')))CとFA,′(i-t′)≡くくqmbL(i);ql,a,1,(t')))Cで定義されるグリー
ン関数の運動方程式を導き､さらにそれにコヒーレントな交換積分Jp(W)を導入すると

(LJ-JpS'Z)Sil-JpS'∑663･,l+e
JpS′∑66i,m十6 (W+JpSIz)63･m)(

a?t,(W)
pal′(W)

(ql.61'') . (_S,S諾 霊Jmq:::66Iip,ミ66ti:m.6_Si,EE66'(JJqi:'q'=6J_p',6:完,7m)(FGi,i,,'(Ww',)
(3)
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図1:(a)コヒーレントな交換積分のα依存性.実部,虚部どちらも上からx=0.1,0.2,0.3,0.4,0.5
である.(b)状態密度のO依存性.上からx=0.5,0.4,0.3,0.2,0.1,0.0である.

を得る｡式 (3)はJpに関する同じ項を両辺に加えることにより得られる06はZ個の最隣接格子

へのベクトルである.式(3)をマトリックス表示にするとr-1gC-AC+VC9Cとなり､T-マトリッ
クスを導入すると､gC-rAC+rTCrAC､TC-VC+VCrTCとなる0両式を不純物の配置に関し

て平均し､2サイト近似のCPAの非散乱の条件式 (ToCo)av-(TIC.)av-(T.Cl)av-(TICl)aY-0

を適用すると､配置に関して平均されたグリーン関数とJp(W)が次のように得られる｡ただし､

Tk≡ I-1∑eeiた･6である.
2Tr U(crl,)ay+JpSIz

(Gt,,(LJ))av-孟∑
′
㌃LJ2-(J,S/I)2(ト 7孟)

廻 =1_ ｢空｢ . rn(wl≡3

eih･(l-l')

F｡(W)≡去∑
U2

J ~ ▲~~~1+rp(W)' ▲p､wJ~ N㌢W2-(J,S'Z)2(1一成)
T-0において式(4)と(5)をセルフコンシステントに解くと､Jp(LJ)の美都と虚部､そして

状態密度p(LJ)--1/汀Im(GEL(LJ))avのW依存性が得られる.図1(a)にJp(W)の美都ReJp/Jと虚

部ImJp/Jのエネルギー依存性を示す｡LJ-0近くでImJpが小さくなり､その小さい範囲は不純

物濃度が増加すると狭くなるがW-0では全濃度で零であることが分かる. 図1(b)に状態密度

のLJ依存性を示す.不純物濃度が増加するとLJ-0付近の状態密度が増加し､低エネルギーの状態

が大きく寄与していることが分かる｡Jpが実数であるスピン波にダンピングのない場合を考え､

Jp(W)をJp(0)で近似する.この時､T-0の相関関数は式(4)のグリーン関数から簡単な形に求

まり､その結果､副格子磁化mの不純物濃度依存性がm-(S+圭)(1-I)10･696602と得られ
る｡mが零となる臨界濃度訂｡はスピン1/2､1､5/2においてそれぞれガ｡-0.303､0.536､0.768

である｡一方､式 (5)よりLJ-0のときJpは不純物濃度依存性のみをもち､Jp(0)/J-ト 2xと

なる｡J,-0をみたす濃度はパーコレーションの間借 xpに相当する量と考えられ､すべてのS

でx｡-0･5である.xcとxpを比較すると､S≧1のときxc>和 であり､無限につながるパーコ
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レーションパスが切れると同時にネール秩序も消えることが分かる｡S-1/2のときはxc<xp

であり､xc<x<x,の濃度領域にパーコレーションパスはつながっているが長距離秩序のない状

態がある｡ しかし､スピン波理論では臨界濃度以上の濃度の状態を議論できないので､次にこの

状態を修正スピン波理論により調べる｡

仝副格子磁化零の条件を導入し､ハミルトニアンHC-2J∑<i,･,C,ig,･Si･S,･+IL(∑i∈AqiSf-

∑,･EBgjS,q)を考えるo このハミルトニアンをダイソン.-マレーフ変換し､前と同様にJp(LJ)を求
めると､

Jp(LJ)_1 2x T,′_､_2てrW2-人2(1111)
F,(u)=iF′

訂LJ2-人2(1-勅 孟)J 1+rp(LJ)'
=1- (6)

を得る｡この場合もJp(W)が実数となる場合を考えるOスピン波の励起スペクトルにギャップがあ

ると､そのギャップ内のエネルギーで毒(W)は実数となる.しかし､前節のスピン波の場合とJp

が同じふるまいをするのはJp(LJ)-Jp(入vTq )-Jp(描 F市)の場合のみであるので､この場
合を考える.Jpで表わされる-様な系に非磁性不純物が 1つある状況を考えてみる｡その不純物

がA副格子にある場合､この系のグリーン関数をT-マ トリックスで表わし､そのT-マトリック

スの分母が零となるエネルギーを求めると､LJ-A(1-ll)--ILである｡ よって､このエネルギー

に局在した状態があることになる｡同様にして､不純物がB副格子にあるときのそのエネルギー

は人である.JW はこの2つのエネルギーの相乗平均となっているので､Jp(JW )が不純
物濃度に対して単調減少するような物理的なふるまいをすることは局在した状態と関係している

のかもしれない｡Jpを実の定数としてT-0の相関関数を求め､さらに副格子磁化零の条件を課

すとm2⊇去∑ n(-1)n(Joe,nSo･Sn)で定義されるT-0の長距離秩序はスピン波理論の結果と

同じになる｡ ∬｡<∬<∬pの濃度領域では励起スペクトルよりギャップがあることが分かる｡
以上まとめると､非磁性不純物を含む正方格子のスピンβ反強磁性ハイゼンベルグ模型で表わ

される系をスピン波理論または修正スピン波理論とCPAを組み合わせることにより調べた｡非

磁性不純物で大きさSのスピンを置換すると系の総スピン数は減少し､さらに相互作用するスピ

ン対も減少する｡ この2つの効果をSをS(113)と置くことと､交換積分Jc,iJjをCPAで扱う

ことにより考慮 した｡また､簡単のためスピン波の励起スペクトルは実数でスピン波のダンピン

グがない場合を議論した.ネール状態の臨界濃度 xcとパーコレーションの開催 xpを調べたとこ

ろ､S≧1ではパーコレーションパスが切れると同時に磁化がなくなるのだが､S-1/2におい

てはxc<x<xpの濃度領域にパーコレーションパスはつながっているが磁化をもたない状態が

存在し､またその状態はスピンギャップをもつことが分かった｡このスピンSとxc､xpの関係は

La2Cul-xMgx04とK2Mnl_｡MgxF4の実験結果と一致 している.
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