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「遍竪電子磁性とスゼン揺らぎ理論J

1 Introduction 

遍歴電子栓性の分野における SelfConsistent Renormalization (SCR)スピン場らぎ理論は、磁

化率の Curie--Weiss則にしたがう温度抜存性の説明に成功したことで広く知られているc しかしな

がら、逼度抜存性については実験をうまく説明できたとしても、議場効果あるいは議場設存性につ

いては探裂な問題が含まれている。この間題が明白な形で指橋されたことは、これまでほとんどな

かったが、今回は SCR理論の問題点や自己矛盾をはっきりと具体的に述べるむまた、問題点がど

のようにして解決され、克服されたかについても紹介する。これらの説明をした後で、スピンゆら

ぎ理論の結果が実験結果を思いてどのように検証されているかについて説明する c さらに議気記熱

の温震絃存性、磁場誌存牲に関して述べ、最後に議気枠覆効果の理論について紹介する。

1.1 Magne土ismin Metals 

講義辻、金属議性に対するスゼンゆらぎの効果について、表 1に示した理論の発漫に治った形

で進めていく。まずはじめに、磁気秩序状態、議北曲線といった磁場鶏呆に重点をおいた説明を行

う。 SCR理論はいま述べたようにたいへん成功した理論であると思われていて、実際に多くの実

験を上手く説明できた。ただし、理論の根幹に関わる自己矛震を抱えていて、磁場効果や惑気秩序

状態の取扱いζおいてこれが顕在化する。ただし、矛麗辻営議性状態の取扱いで辻現れ難いc つま

り、 SCR理論が自己無撞着ではない(“No七Self-Consistent")ことを示すむ

表 1:Theoretical Development 

1938 Stoner 

1951 Wohlfarth 

1972 M urata-Doniach 

1973 Moriya-Kawabata (SCR) 

1975 議気比熱の理論

輸送現象など

1978 U nified Theory 

1979 Takahashi-Moriya(FeSiの理論)

1980 Moriya-Usami (議気体穫効果)

1985 LonzarIch-Taillefer 

“Spin Fluctuations仇 ItinerantElectron M，αgnetism" (Springer) 

1986 T-induced Ferro (謎oriya) 1986 Takahashi (ゼロ点ゆらぎ)

1991 Yamada (metamagnetis盟) 1990 Takahashi (磁気体積効果)

1998 FeSi (磁化過程〉

2001 Takahashi (秩序状態，穣北曲線)

2003 Takahashi (惑気比熱)

2006 TakahashL 1匂kano(惑気体積劫果)

そもそも金属の犠牲ζ関する研究は、 Stonerが 1938年に金罵電子論を礎牲に応用したのが始ま

りである。その年から環在に至るまで 70年近く経過したことになる。こうした流れの中で、 SC互

理論は 1973年に発表された2つの論文がきっかけになっている。これらの議文に基づき、その後約

10年程の間に磁気比熱の理論、輸送現象に関する理論など多くの論文が発表された。そして 1985
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講義ノート

年には、これらの研究をまとめた書籍 "SpinFluctuations in Itinerant Electron l¥.tlagnetism"が

出販されたことにより、特にモーメントの援幅が徴小な弱強磁性、弱反強議?生についての問題は、

SCR理論によってほぼ全て解決されてしまったとの印象がもたれている。しかし実際辻、ゼロ点

ゆらぎの効果や、礎化過程の取扱などの問題を抱えていたc その解決が、 1985年頃iこ始まるスピ

ンゆらぎ理論の薪たな発展につごとがった。

絶縁体磁性と金属磁性 磁註は大きく金属磁性と、絶縁棒磁性0)2種類に分けて考えられる。組縁

棒磁性は、 1950年弐後半に Heisenbergモデルという辻っきちした数学的なモデルが確立したこと

によ号、その椙転移現象の解明が、数学的な理論や統計力学の主会萌究の対象とされてきた。これ

に対し、金属磁性の場合辻、物性論、国体電子議といった金罵電子論の正、用として出発した経緯が

ある c したがってこれら 2種類の議性の比較から金属磁性を考えると、金高磁性には 2つの髄面が

あることがわかる。

・絶縁悼議牲と爵様iこ、相転移現象としての額面をいかにして取与入れるか

.絶縁非議性との相違点をいかに暁確にするか

これらの 2点に気を記りながら、実験との比較が可能なー較的会性賀を明らかにすることが求めら

れる。

1.2 Stoner-Wohlfarth Theory 

1.2.1 Model of Itinerant Electron Magnetism 

まずは金属議性の研究の姶まりとまった Stonerベ九Tohlfarth理論iこついて取り上げる。金屠礎牲

の場合は Heisenbergモデルとは異なり、金屠性と議性の発現に関保する 2つの壌を含む基礎ハミ

ルトニアンである Hubbardモデルがよく用いられる。

万=I:tiんCjσ+U L nijnil -.LT¥Az H 

=2:εkcLσCkσ+ ULnijnil-M Z H 
たσ

、、T
，J
1
3・4

izzz

竃‘、

M
Z二一山Zラ SZ= I: s: = L ~ (いーい)

(1)の第 1項は金属性を表し、運動エネルギーあるいはバンドエネルギーに相当する。第 2項は、

2閣の電子が同じ原子役董(電子状襲)を同時に占有しようとしたとき、互いの電子関に犠く斥力

を表す。この項の存在が物賀で議気モーメントが発生する原国となる。すなわち、原子サイトには

できるだけ同じスピンの方向を詞いた電子のみが存在し、逆向きスゼンの電子が排除されることに

よって磁性が発生する。このように、金属性への寄与と磁性の京国となる寄与をきむハミルトニア

ンが、金罵磁性のモデルとして用いられる。

磁気的な性賓として問題に去るの辻上向きのスピンをもっ電子数と下向きのスピンをもっ電子数

に差ができることであり、これは試料全捧の惑気モーメントの大きさに相当する。一方各スピンの

電子数の和は全電子数 N となる c 問題は試科全体として礎化の平均笹 1V[(2陶単笠)が有限の植
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「遍歴電子磁性とスピン揺らぎ理論j

になるかどうかで、強磁性の場合は

M ニ ~L附 -nk!! =守(nr一吋
k 

N=三二(nkr十陀)=ぬぐnj十n!)
(2) 

と表される c逆に、伊r)や (n!)をM や N を用いて表すと、

(ndzi 一山-21¥11) 
11 2No 

(n!) =三一日+21¥11) 
↓ 2No 

となる。反強犠牲の場合は、ある技数で空間的に変動する磁イヒの平均笹が問題となる。

(3) 

1.2.2 Har主ree-FockApproximation 

電子関の桔互作用の取扱いは一般に非常にたいへん難しいので、初期の理論である Stoner-

¥Vohlfarth (SW)理論では、分子場近臥 (Hartree-Föck 近1~) が用いられた。分子場近弘とは、

(1)の電子関に{動く斥力エネルギーを、外部からかけた磁場に桔当する平均的なポテンシャルとし

て近保することである。具体的には、以下のように近似する G

U L nqni! ====? U L(nir(n!) + ni! (nr) -(吋(吋)

= ULnka(ηーσ)-NoU (n!)(nr) 
kσ 

(4) 

二 I54-叫 ;σCkσ-I(午 J.1II2) ラ
このような近似の下では、実費的に磁場が金麗中に発生したと佐定して、系金非のエネルギーが安

定化するかどうかを調べれてみればよい。もしこれによってエネルギーが減少すれ江、国誌の中に

礎気モーメントが発生すると考えられる。発生する議気モーメントは、それぞれの向きの電子毎に

異なる符号のポテンシャルとして働ししたがって系には分子場によるゼーマンエネルギーが発生

する。さらに外部議場を印加した場合は

-rH=-Z34内 -C;! ci!)ぅ (h= 2μBH) 
k 

二 -L今
(5) 

の付加項が生じる。したがって (1) に (4) 、 (5) を代入し、近1~ハミルトニアンを以下のように表

すことができる。

I )¥ r2 '¥ 

H = L(eka-μ)clackσ一 1(す-1¥11
2

) 

よcσ" / 

ε初二勾+す -σムム=JMJ[N 
(6) 

に
U
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相互作屠を実質的に外部からの磁場とみなすことができるため、電子がフェルミ統計に従うこと

に注意しながら統計力学、富手本電子論の考え方に従って自由エネルギーを計算できる。その結果は

次のようになる。

F(h， J-L， T) = 1 Jvf2十九ぅ Fo= -kTず ln(l+ e-β{εku-μ))う いニ L1!T1 ) (7) す ¥1--kBTJ 

熱力学的な関様式として、この邑由エネルギーを化学ポテンシャルで徴分すると、系の総電子数

か京まる G また外部議場で搬分することによち、発生する議仕が求めちれる。これらは以下に示す

ように、状態密度とフェルミ分布関数との積から成る被覆分関数のエネルギー覆分の形に表すこと

が出来る。

δF ~~. ( 
N(hぅμグ)=-Tニラ :fkkσ)= I dερ(ε)[f(ε÷ム)+ f(ε ム)1 。μτ-: J 

8F 1~ 
111/ (h， J-L， T)二一五=EVhg) (8) 

=-~J州ε帥÷ム) -f(εーム)]
ただし、フェルミ分布関数f(ε知)及び状態密度 ρ{ε)は次のように定義した。

f(eωニベ/c!，，Rzぃ ρ(ε)ニ工作一εk)
k 

バンドエネルギ一九σ における定数項目Vj2は無担した。

1.2.3 Stoner-Wohlfarth Free-Energy 

これまで告白エネルギーの猿立変数を外部磁場と化学ポテンシャルであるとしてきたが、統計力

学で Legrendre変換と呼ばれている方法を用いてこれらの変数を、発生する礎化 M と電子数 N

に変換することができるつ前蔀(1.2.2)の岳岳エネルギーに対し、次の定義

F(JlfラNラT)= F(九μぅT)+hM+μN

によ守新しい変数の自由エネルギーを定義すれば、新たな熱力学の関係式として、

。F(J.l;lうN，T) ..， (δF(人μラT) ， ;u¥δμ (8F(hヲμ，T) ， u-¥δh μ+ ( --¥ :'_7[~- 7 - I + N I -;;;一十[ 十1'vlI :_ ~"_ 
8N r- ， ¥δμ ) aN '¥ 8h ' _._)δN 

=μ 

8F(JYI，NうT) L ， (δF(九μ，T) ， 1¥T¥ δμ/δF(h，μヲT) ， u-¥δh h + I ~ ¥ ~' r-7 - I + N I一一+I --¥ -_' .'-' -J + 1¥1 1 : ~ ~_ 
8A1 --， ¥δμ } 8111/ ' ¥δh ' _._)δllA 

=h 

が得られる c 要は外部磁場、化学ポテンシャルの値を新しい熱力学の関孫式 (10)を満たすように

新しい変数の関数として求め、それらを (9)の右辺に代入することによって、外部磁場、化学ポテ

ンシヤルを謂去すればよい。実擦にそのようにして(的の自由エネルギーを M の関数として書き

換えれば、次式のように発生した礎化の関数として震関した形に表すことができる。

¥
も

2
/

Q
d
 

r'z-E
屯‘.

(10) 

1 
F(1IA， T) = F(OラT)+ ~α(T)M2 十 :;b(T)M4 十・・・

2 
(11) 

F
O
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「遍歴電子護士性とスピン揺らぎ理論」

右辺の第 1項は、礎化M がGであるときの岳岳エネルギーを表す。これから上の農開式の導出を

宥う G

StonerベiVohlfarth理論では、昌由エネルギーを温度 T と磁気モーメント M が徴小なパラメー

タであると考え、これらについて震関した形の自由エネルギーを求める必要があるむそのために、

温更については次の Sommerfeld震関が吊いられる G

μ
 

n
 

qh-G
U
 

明
同
弓
G

T
 
B
 

，k
 
n
 
a
 
hL戸
十戸)Gd

 
ε
 

を

d

∞
 

μ

-
ffι 

一一ε
 

P
7
d
 
ε
 

G
d
 ε
 

A
U
 

∞

∞

 

r
i
f
r
 

(12) 

ここで、 α1ニポ/6であ札弘和三 2)についても計算がなされている c フェルミ分有関数に含ま

れる先学ポテンシャル μもTとムの関数であると考えられる c そこで、非犠牲の基底状態の北

学ポテンシャルとしてフェルミエネルギー εF三 μ(T= 0)を定義し、これを基準とした化学ポテ
ンシャルの変化をか=μ -EFと定義すれば、

ε灼一μ=(εk-σム-6μ)-εF

が或り立つc つまり、 μ=εFとおいたフェルミ分布関数を用いて (8)を書き直すことができるむ

Nニに制作ムーか)十如ム-6μ)1 

21VI = l: dEp(E)げ(ε-ム一例 -f(E+d..-匂)] (13) 

粒子数 N が一定と考えているので、 (13)の第 1式を次のように書き換えることもできる。

ιMげ山防快(令ε一ムL一匂糾仙)+十f作(ヤε÷孔斗ムL一5制μω)一叩
{引13司)の第2式と(江14司)を用いてムと 6ωμ をTとM についての畏関形で表すことができる O その

ために、これちの式に現れる f(ε-σム-8μ)をεの周りで展開する。

δf(ε) 11 I A ，-.¥2δ2f(ε) f(ε土ム か)= f(ε) + (土ムーかr一一+一件ム-6μ)一一一十・.， (15) 
δε2δε2  

この結果を代入したとき現れる畏関の各項の積分を、部分積分を用いて状謹密度の導関数とフェル

ミ分布の覆の形に表すことができるむ

l: す)r 1_¥1'1_¥1∞: ερ(ε)一一 =1ρ(訂作)1一∞ l叫汀
ここで£必、要となる言計十算でiはま、在辺の第1項lは主実際上無視できる C したがって、 (15)の展開式を (12)

に代入して得られる(土ム -6μ)に関する m次の震関項の係数が次のように求まる。

r=  rCXコ

Am三 Idερ(ε)f(m) (ε)ニ (_l)mI dερ(m) (ε)f(ε) 

二 (-1門戸匂F)+ L an(kBT)2np附 2n 匂 F)] 
(16) 

η=1 

例えi王、 (14)の左辺は次のように表されるむ

L r= dερ(ε)[f(ε÷σムーか)-f(ε)J = L [A1(σム制十;A2(σム-8{t)2+...]
σ=土1./-∞ σ=土1 -

ウ
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講義ノート

結局、 (15)の接関を (14)に代入して整理すれば、この式から 6μ が 4の関数として求まり、 (13)

の第2式からはムがM の関数として得られる。それぞれ、ム大 M3の範囲で、

ヮ(~ (A2 2 A3 A4 ¥ ，，').)抗
μ= 一一-;(~ .6.:': < 1十[一寸一一一十一一同zぃ。(ムむ}
2A1 - l -. ¥ 4A1 ~ 2A1' 12A2) - J 

1 (A2
2 A3 ¥ ヌ

ム=-;-M +一一卜一一一一 1M<'> + o(11AつA1 ~.~ I 2A13 ¥.A12 3A1) 

(17) 

が成り立つ。つま号、ムの定義に従って hをM の関数として得ることができる。

δF 
h=一一 =α(T)A1十b(T)1¥113十ー .. 
δM 

ここで、係数α(町、 b(T)の溢震依存性i立、

1 (A2
2 A3 ¥ 

α(T) =ァ -21ラ b(T) =一τ{一τ一一一 iA1 --， -，-! A10 \Al~ 3A1) 

となる。 (18)は、外部磁場によって系に誘起きれる議気モーメントを決める式であり、議会性体の状

態方程式または礎化曲親に相当する G この式の保数α(号、 b(T)が後で問題になる D

熱力学の関採式 (10)より、自由エネルギ-F(MラNぅT)の M 告存性は、この hをM に関して

積分することによって得られる。したがって、自由エネルギーは次のように書ける。

，，1¥11 ("V1 _ _ _， _ . _ _， _ _ _. _ • _ _ _. 1 ._. _ _" 1λ  
F(M，NラT)= I d1'v1'h(MヘN，T)= F(OラNうT)+ーα(T)M三 +~b(T)M4 十・・・ (19) ん 2 ¥ / 4 

係数α(町、民T)の温度依存性を、 Tに関する展開の形に表すと、その係数i土状慈審衰のフェルミ
エネルギ)εFにお汁る犠係数を用いて表される。

π2 R /L  rn¥2 ， Lfrn¥ F1 rπ2  ..， /1- rn¥2 i 
α(T) = .:. -21十一一(kBT)←"， b(T) =一言i1 +τF2(kBT)2 f +・・場3p ¥ ~ / ¥ / p0 l--- 6 -~ ¥ ~- I J 

、ノ (20)
ρ12 ρ11 1":1 p'2 ρ11 1":1 5p'4 25p/2 p" ， 7ρfρ(3) 4ρ02 ρ( 4) 

R=一一一一今 日=一一一一、 五=一一一一一一一十一一一一÷一一一一一一ρ2ρ ヲ iρ2 3pヲ 4 ρ4 3p3 ρ2ρ2  3ρ 

状態密麗 ρのフェルミエネルギー近傍でのエネルギー依存性が、議性イ本の礎気的性費iこ量三響を与

える o Stoner-Wohlfarth理論では{基底状態に誤れば、 SCR理論も)、このような自由エネルギー

(18) 

に基づいている。

磁イヒ率の温震笹存性i土、 (18)から求めることができる。

1 8h 2 
一一一一三一一一=一一 -21=一一一一 -21
xo(T) ぬ;[ A1 χp(T) 

ここで、 χp(T)は桔互作吊が存在し会い(1= 0)ときのパウワ常議性議化率である D

A1 ρ(εF) (π2  n/L  rn¥2 ， i 
Xp(T) =一=一一{1 - ~R(kBT)4 十... > 2 2 I 6--'-~-" I 

(21) 

(22) 

1.2.4 Predictions of Stoner-奇VohlfarthTheory 

次に Stoner-Wohlfarth理詰から導かれる惑気的な性質についてまとめておく D 基本となるのは、

告白エネルギーから求まる議北由謀である。

δF 
H=一一ニα(T)M+ b(T)M3 + . . . 
δA1 

お
戸

hu
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既に述べたようにハミルトニアン (1)の中には、結晶内部の電子の運動に関揺するバンドエネル

ギーと電子揮のクーロン反発力の 2つの寄与が存在する o Stoner-Wohlfarth理論では、この競合

する 2つエネルギージフ和、

Eband十 ECoulomb

を羅小にするようにエネルギーバンドがスピン分裂し、動性が発生すると考える。つまり、バンド

分裂した方がエネルギー的に安定となる場合に磁性が発生する。

，強磁性発生のための条件は、基底状惑で採数αが負に会ることであるく4次の係数 bは正で

あるとする。)

α(0) < 0:.1ρ(εF) > 1 : Stoner条件 (23) 

電子関クーロン相互作用の大きさと状議密震のフェルミエネルギーでの殖の績が1よりも大

きくなったとき、常磁↑生状患が不安定となり、ある存隈の礎化M のところで自虫エネルギー

が極小量を持ち、スピン分極が発生する。

・この状態から温震を上げて行くと、係数α(T)がやがて 0になり、磁化 M=Oが昌吉エネjレ

ギーの極小となる。この係数 α(T)が0になる温度が、語、犠牲が消失する境界の温度を表し、
その逼度辻

r 6(Iρ 一 1)lν
α叫(乙勾)= 0 :. k勾B乙=1 π;2R ~/ I 

となる。このえを吊いると、 α(引の誼度変化は次のようになる。

/ ヴマ2'¥

α(T) =α(0)ド一言j

(24) 

(25) 

-また、基患状慧で発生する自発磁化の値も、状慈方程式で温震Tと外部議場Hがともに 0

であるとして求めることができる。

「一α(0)ll/2 ~ ，2(1ρ-1) ll/2 
α(O)M + b(0).L1{3二 o :.Mo ニ|一一~I =ρI，"，¥LP

D 
-'-J I 江 Tc (26) 

L b(O) J .. L F1 J 

係数α(0)ヲb(O)~こついての (20) の結果が、この (26) に反映されている。得られた自発議気

モーメント (26)と、時界溢麦 (24)とを比較すると、発生するモーメントの値が臨界温麦と

比例関採にあることがわかる c

-自発礎化の逼麦夜存性に関しても、外部議場Hが0であるとすれば藻数b(引の温境変化を

無視して、

「α(T片山 (1 T2 ¥ 1/2 
A-l(T) = I一一fI = 1vlo I 1 - ~') 1 l b(T) J = .iV10 ，，1 - T; ) (27) 

となり、 11;[2が Tの2乗に比例して減少する患に書ける。

・礎イヒ曲隷について、自由エネルギーが.1¥;1についての 4次までのベキ震関で表せる場合、 .L1{2

を Hj1¥1でプロットすれば亘隷性が成り立つ。

2α(T). 1 H 
AI'2(HぅT)ニ一一一十一一 (28) 

b(町 民T)M(H，T) 

od 
つd
F
h
d
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実際に実験結呆をこの形で解析することは頻繁に行われ、 lvI2 の H/M 抜存性を~示したも

のは Arrottプロットと呼ばれる c また、自発議化M(O，0)、臨界温度乙を用いて次の形に

表すこともある。

/ ヲ円.~ ¥ _ J".  2YoH 
M2(H， T) = 1Vf2(0， 0) ( 1 -:<J ) + )¥，[2(0，0) 刷

¥- T't} ラ M(HぅT)
(29) 

以上がStoner-Wohlfarth理論による金属議性の基本的な考え方である。この理論はSommerfeld

展開を患いているため、磁気的な性質の多くについて T2に比例する温度依存性が現れるという特

徴がある。

1.2.5 Characteristic Properties of Itinerant Magne土s

この節のまとめとして、まず実験で得られている金属議性と絶議体磁性の主な礎気的性賀を比較

してみる。それにより、 Stoner-Wohlfarth理論を用いて金罵礁性の'性賀を理解しようとしたとき、

何が問題となるのかが明らかになる口

・絶隷手本議性{強礁性のとき)の場合、 1原子あたりのモーメントをボーア磁子で割った笹辻量

子化されて半整数または整数になる。ただし反強磁性体の場合はゼロ点ゆらぎのため、これ

より少し小さい値になる。一方金属礎性の場合はこうした整数、半整数の値よりもはるかに

小さい誼と金ることも多く、任意の笹が実現しうる c 会ぜ、なら、バンド分裂によって強議牲

が生じると考えると、任意の値のところで分裂が止まる可龍性があり、量子化されることに

よる制約がなくなるか与である。

• i民温で磁場をかけたときにモーメントがさらに増大するかどうかについて、絶縁体の場合は
すでにスピンが廷び窃った状患にあり、いくら議場をかけても惑気モーメント辻変化せず鈎

和しているc 金属議性の場合、いくら低温であってもかけた議場に応じてさらに磁気モーメ

ントが増加しえる。磁場によってスピン分極がさらに進行するからである。

・有課j昆愛での磁気モーメントの減少は、強磁性絶縁体の場合はスぜン波の影響により T3!2

に比智nする。反強議性の場合はやや事清が異なる。一方金屠議性の場合には、特に発生する
モーメントが小さい場合は、かなり広い範毘で T2に辻倒して減少する。

表 2:遍歴電子議?生体の特犠一局在スピン磁性との相違

議気性質 絶縁韓議性 遍霊酸性

M/(No如) 整数|半整数 << 1 

低温での礎化曲線 飽和 不飽和

Arrottプロット 非線型 亘隷

低逼磁化の温麦依存性 T3!2 T2 

χ(T) G¥iV ~U C¥V尉

Peff/Ps ，，-， 1 >> 1 
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-常磁性状撃の議北率の温麦依存性についてはどちらも Curie-¥Veiss尉に従う温度依存牲を示

す。しかし、キュリ一定数から求まる有熟議気モーメントと母温で発生する磁気モーメント

との大きさの立を求めると、強磁性絶縁体の場合は常にiまほ1程変にごよる。スピン波による

ゼロ点ゆらぎの寄与により、値には少しパラつきがある c これに対し、金属磁性の場合はこ

の比が 1~こ比べて非営に大きくなることが多い。同じ Curie-'iVeiss則に従いながら、この比
の債に大きな違いがあるのは、 Curie-'iVeiss到の起諒が両者で大きく異なるためであると考
えられる。

表 2に示した遍歴犠牲の性質について呈てみると、自発磁イヒの温度抜存性、 1原子あたりの礎気

モーメントの億が整数、半整数の橿に限られず在意の笹をとり得ることについて、 Stoner-vVohlfarth 

理論はうまく説明することができる G 自発礎化が発生した秩!手状態に摂れば、実験結果をうまく説

明することに或功しているように見える。しかし、次のような問題点がある。

1.フェルミ粒子的効起による相転移を考えている。

正官フェjレミ涜捧i土、抵温極践の物性がフェルミ粒子的な留別訪起に支記されると考えられ

る。しかし、これは相転客のない正常な場合に限られ、この理論で相転移を説明することに

問題があるo (詳細は節 2.3で述べる。)

2.磁化率の Curie-Weiss則の温度設存性に矛盾する。

Stoner-Wohlfarth理論では議化率の常磁性状態 (T> Tc)の溢震夜存牲を計算すると、分母

にT2-Tc
2の温度依存性が現れる。実際には Curie-¥Veiss尉に従う T-Tcに反比例する温

度依存性が観灘されている o SC豆理論は、金属磁性におけるこのCurie羽leiss則の原匿を明

らかにするために考案されたむ

3.スピン分極の発生を議気相転移ととらえてよいか。

磁気体種鶏果とは、物賀に磁気モーメントが発生することによ与体積が変化(多くは怒張)

することを指す。 Stoner-Wohlfarth理論では、キュリー孟喪主以下で発生する体護欝張は、

キュリ一塩度でスゼン分極と同時に完全に消失すると考える。しかしながら、実認される低湿

からキュリー溢度までわ体覆膨張は、 Stoner-Wohlfarth理論が予測する誼よ乃小さい。キュ

ワー温度が、スピン分撞の完全に渚失する握度かどうかは疑問視される。

Aム
「「
U
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2 E茸ectsof Non圃linearMode-Mode Couplings 

2.1 Curie-Weiss Law of抗 agneticSusceptibility 

これから説明しようとする SC互理論は、金属磁性で Curie-Weiss期がなぜ、或与立っかを説明し

ようとして考えられた理論である。そこでまず初めに、局在モデルの場合になぜCurie-Weiss尉が

成り立っかを説明する。

島在モデル (Heisenbergモデル)の Curie-Weiss期 昆在スピン系については、ブラウン運動

のアインシュタインの関係式に対応する次式が或切立つ。

手(gJlB内 (8+ 1) = kBTX(T) (30) 

これによると、議化率の寵と逼度の積が左辺のスピンの 2乗振揺の龍と等しくなる。絶縁体磁性

の場合はいわゆる高温近1Jaが適用できるためにこのような関係が成り立つが、金属議性の場合には

高温近訟が成り立っと辻限らない。この事情は後で説明する。この関努を認め乱ば、両辺を温度

で誤ることで磁イヒ率の Curie射が得られる(相転移の発生を考えていないため、転移点Tcが現れ

ない)0 

JVo(gμB)28(8 + 1)Noph 
(T) -̂' 

3kBT 3kBT 
(31) 

棺転移が生ずる場合は、温度依存性にその影響がつけ加わる。有効議気モーメントはキュリ一定数

から求めてgμB、/8(8+ 1)とな母、飽和磁気モーメントはgμB8になるつ有効惑気モーメントに
82 の代わりに 8(S+ 1)が現れるの辻、ゼロ点ゆらぎの存在に起国する。有効惑気モーメントの
植と礎気モーメントの鐘のよとをとると

苧主 =χ/(S+ 1)/8 ̂-' 1 
YS  

(32) 

となり、 Sが大きければ比の値はほぼ 1になる。ところが金震強議牲の場合はこの比が1よ与も

はるかに大きい笹をとることも多い。

ブラウン運動の理論の量子力学的拡張 今述べた説明を、非平衡状態の統計力学で現れる、揺動散

逸定理を用いてょっ詳しく説明する。この定理は、系に対して外部からの時間変北する刺識に対す

る応答が問題にされる。系を記述するハミルトニアンに、さらに外部から波数に故存し、時間変化

する外部議場を接動として加えたときの、議北のr.王、答について考えてみる。具体的にはハミルトニ

アンを

討ニ冗o-M三qHq(t) (33) 

と表す9 時間に夜存する摂動論に従えば、この碍詞依春する摂動に対する一次の応、答は次のように

なるむ

倒m=j[L:二∞yM州吋ピf内z、M注
内ラ川以吟)=tjf∞〔聞いとqC称山tdt

(34) 
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磁fとは波数に依存する議場と動的磁色率の積に位栢匡子を乗己、時間について積分した形で得られ
る。動的磁化率は、異なる時刻。と tにおける様化の交換関係の熱力学的平均をフーリエ変換し

て求めた周波数 ωについての関数である。また動的議仕率は次式によ母時間棺関関数と関連づけ

られる c

ι ({何問M
守('(X幻) D一-

←→ ({M;(O)ぅM-=-a(t)})= -;-I coth(こ )ImxZZ(q，w)eωd切
-q27T  j-CC2  

(35) 

詩間詔関関数は、反交換関係の熱平均で定義される。 (35)辻、ゆらぎ(時間相関関数)と応答(動

的議生率)の間に成り立つ関保を表す式であ号、揺動散逸定理を表すむこの定理はアインシュタイ

ンのブラウン運動の理論を量子力学的に拡張した関係式にきたる。

関穣式 (35)を用いると、ある原子サイトのスゼンに関する同時刻の相関関数を、居波数に関す

る譲分の彰に表すことができる。

~，_ _ 3 ~ r∞ dw . (sw¥ 
慨民)=可与偽 S_q)= 蒋ろ与~J_ム∞五ず?C∞倒O抗叫t

~ 3hk匂BT"や--"r= ∞ d伽ωI1m χ肉{白q，川川ω吟〉一. _-
-NZケf∞ πω

ニ寄手Rex(qぅ0)
(36) 

(36)で辻1行Eでωに抜存する関数coth伊ω/2)が現れている。局在電子議性、あるいはHeisenberg
モデルの常磁性状態の取扱いでは、 βw の鐘が 1よ号小さいと見なした高温近f及、 coth(βω/2)r'V 

2kBT/ω、を用いることができる。その結果得られる 2行自の式にさらに Kramers-Kronigの関孫

式を吊いると、この積分が動的議イヒ率の実部の周波数を oとしたときの植で表せることがわかる。

9ω2  
h(一)竺ー : 高温近凱
2βw 

f∞ ，Imx(q， w') 
Rex(qぅ0)= .:::. I dω ~ : Kramers-Kronigの関保式

7r J-= μy 

(37) 

(36)の最後に得られた式で波数依存性を無視できるとすれば、ある嘉子位置での同時刻のスピン

の2乗援福の値{局在電子議性においては S(S+りの信となる)と、磁化率の間に成り立つ次の関

孫式が得られる。

3kBT " " (ru  3kBT 
S(S十1)= (Si・Si)=一一)~ ReX( q， 0) c::一一:"X(T)ぅ χ(T)三 Rex(O，O)NZケぅ No

(38) 

ここで χ(T)は、静的な一様 (ω=0ヲ q=0)議イと率 χ(0ぅ0)の温畏張存牲を表すG

Curie-Weiss期の超j鹿 島在電子磁性で Curie-¥V"eiss財が或り立つ理由をまとめる。

1.励起スベクト jレの毘波数 (ω)依存性

系のエネルギースケールは交換相互作用 Jで与えられ、このエネルギーと臨界温夏 Tcはほ

ぼ同じ程度の大きさである。したがって常磁性状態 T>えでは高温近叡が成り立つ。

円
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2.励起スベクト jレの技数 (q)椋存性

(38)についての説明では、 χ(qラ0)の波数夜存性についても考憲も必要である c 逆磁化率

1/χ(qぅ0)の波数分考の耀も J程変であるため、常酸性状態ではこの q抜存性も無視でき、

χ(ι0) "-'χ(T)とすることができる c

高在磁性のモデルでは、磁化率の毘技数依芽註と波数依亭性を両方向持に無視できる状況が実現

し、そのために Curie-Weiss尉が成乃立つつしかし金罵磁性の場合には、これらの2つはどちらも

実現できる状況にないcそれにも関らず、なぜ、Curie-vVeiss員立が成り立つのかをどのように説明す

るかが SCR理論の大きな課題であった c

2.2 )¥歪oriya-KawabataTheory 

続いて SCR理論によって、 Curie-Weiss期の原菌がどのように明らかにされたかについて説明す

る。この理論は 1973年に百本物理学会の欧文誌で発表され、当時は磁化率的 Curie-¥Veiss則の温度

依存性は、完在モデルに基づく説暁が唯一のものであったoCurie-Weiss期の説明のため、この理論

では、 Stoner-Wohlfarth理論で全く考嘉されなかったスヒンの熱ゆらぎ、つまり熱的会エネルギー

によってスピンがいろいろな方向にゆらぐ効果が取り入れられた。このゆらぎのため、議気モーメン

トの方向がランダムに向くことによって磁性が消失する効果が考慮されているつ Stoner-Wohlfarth 

理論では、スピン分極の方向がこのように中らぐのではなく、温度上昇によって分撞の檀自身が減

少するイメージである。したがって、 Heisenbergモデルの場合と同議な効果を取り入れたとも考

えられる。また、ゆらぎの効果を講和近畝で叡り入れただけでは不十分であり、ゆちぎの間に働く

非糠形な結合エネルギーの存在も、 Curie-Weiss到の説明に必要となる。

この SCR理論では、以下のようま基本的な俣定が置かれている G

事基憲状態はパンド理論で記述され、スピン分謹が発生している状態であるむ

Stoner-Wohlfarth理論と実質的に同じであると考えるc

・自由エネルギーは、熱ゆらぎの振幅に関して麗関できる c熱ゆらぎの振揺は母温で鍛ふな値

をもち、したがってこの殖を喪艶パラメータとみなすことができる。

・ゆらぎの援幅に関する展開の高次の非隷悲項が、 2次の項の係数に影響を与える c

自由エネルギ)を磁気モーメントで接関したときの、 2次の畏関保数の逆数が磁化率のf直に
対吉、する c したがって磁化率の益変張春性について、住oner-Wohlfarth理論とは異会る原因

を考えることに会る。

・4次の展開係数はバンド理論の状室長密度曲線で決まる定数である。

4次の展開係数についてのゆらぎの影響は、そもそもあまり問題に誌なちないと考えている0

・ゼロ点ゆらぎの温度依存性や磁場荻存牲は艶視できる G

量子力学では交換関係がゼロになちない場合、不確定性原理のために発生する事らぎが必ず

存在し、これをゼロ点ゆらぎと言う。亨uえば酉体の格子振動にもゼロ点ゆらぎが存在し、ヘ
ワウムが常圧で匡体にまらないのは大きま振揺のゼ、口点ゆらぎの影響によるものであるむ金

高議性の場合にもゼロ点ゆらぎの効果は存在する。 SC豆理論では、こめ効果を蕪視すること

が後ほど大きな問題にをる。
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「遍歴電子磁性とスゼン揺らぎ理論」

Band Splitting and Magnetic Ordering SCR理論の説明に入る前に、 Heisenbergモデル

によって発生する磁性と、 SW理論が考える磁性の発生について比較してみることにする。

局在犠牲モデルでは、ある高い湛度Trnで各議性京子に惑気モーメントが発生する。磁気モーメ

ントが発生してもすぐに議性が発生するわけではない。発生した礎気モーメントは熱エネルギーの

ために様々な方向を向き、熱的な平均龍として特定の方向にモーメントが向くこと辻会いむその後

さらに温震が抵下し主に達すると、発生した惑気モーメントの向きが互いにそろい議性が発生す

る。このように局在議性では、磁気モーメントの発生と整列の 2つの段階を経て磁性が発生するむ

礎気モーメントが発生する温度 Trnと磁気モーメントが整列する温度 Tcはその大きさが2桁ほど

も異なり、数万麦ほどのTrnに対し、 Tcは数度から数吉度程度であるc
一方で Stoner-Wohlfarth理論では、原子位置での惑気モーメントの発生と議気モーメントの整

列が同時に起こると考えている c つまり局在モデルで磁気モーメントが発生する非常に高い温度

Trnと磁気的な転移温度えを同ーと見なしている。しかし既に述べた議気体積効果によれば、相

転移j孟度Tcで磁気モーメントが完全に指失したと考えちれるほどの体積の収縮は観鵠きれない。

したがって、-議気転移温度より高温の常議性梧でもスピン分揮が残っていると考えるべきである。

金属議性の場合の惑気相転移温度丸も、分極が消失する Stoner-Wohlfarth条f牛に対j之、する温度
主η と異なる局在モーメント系に近い状読に対応、すると考えられる。これから紹介する 2つのスピ

ンゆらぎ理論のどちちについても、このような棺転移についての考え方がその背景にある。

order 
一一一一一ー一ート

爵在モーメント系

Tc magnetic moment Trn T 

S野7玉里議

主 =Trn? T 

図 1:バンド合裂 vsスピン整列:スピン分裂=強磁牲の出現?

2.3 Magnetic Excitations 

金属礎性体において、 Stoner-Wohlfarth理論で考慮されていない重要な勃起の自由度が存在す

る。 鼠oner-';Valfarth理論が考慮、した自由度は、フェルミ栓子的な電子鴎甚だけであるが、実はそ
れ以外にもポーズ粒子的な集団運動が存在する司これは見在磁性のモデルではスゼン技勤起として

知られる。この存在について、次のような証拠が挙げられるむ

・金震の場合も中性子散乱の実験でスピン渡励起が薙認されている ([1]のFig.8)0 

・また、議気モーメントが発生する寸前の状況にある系は、ポーズ粒子的な励起によって低温

比熱の温麦依存性、

C=jT+bT3十・ .. 
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の逼震に比到する項の係数マが非常に大きなイ直に増大するつこれはパラマグノン蕗果と呼ば

れ、実際に包温での大き会磁気比熱採数が観測されている。ただし、パラマグノン効果につ

いは調和近叡の範圏内で十分説明が可詑であるc

ランダウのフェルミ流体理論によれば、怪誼櫨践でのブエルミ粒子系の温度依存性、議場設

存性などが、おもにフェルミ粒子的な励起に支配されて決まるとされているc ポーズ粒子的

励超はそれに対して禁視できるとしている。だだし、磁気的相転移が発生する状況では、そ

の理論の字匂通りの適思には注意がいる。ランダウ理論辻あくまでも、栢転移の発生しない

正常フェルミ流体に対して当てはまる。パラマグノン効菜による?の士重大は、ポース粒子的

な鴎起に東西があるむ

金罵磁性の取扱いには、このようなポーズ粒子的な励起が重要であると考えるのがSCR理論で為

る♀磁気相転移の取扱いに関しては、ゆらぎの非緯形効果も考憲する必要があるc 系に棺転移が発

生する間際では、磁性体九部の空調的に隔てられた 2つのスピンの間に相関が現れる。臨界点近詩

に近づくと、磁気的な相関長が空間的に拡がるとともに、時間的な変先もより援やかになる。した

がっていろいろな場所で発生する空間的会相関のお互いの間に重なりが発生する。また時間的な花

関も、より長い時間保持される。つま母、非議形効果がより重要にをる。

2.3.1 Spin Waves in Itinerant Magne鉛

金属議性体内のスピン波の存在も理論的に明らかにされ、また中性子最吉しの実験を用いて童接

的に観測されている。 Ishikawaのグループによって金震議性捧MnSiの中性子散乱の散乱強度が

説測されている [1]0この論文の Fig.8に居波数と波数の関数としての強度の等高線図が載ってい

る。 RPA近訟を用いた理論計算で得られる強礎性電子ガスモデルの励起スペクトルも同じ論文の

Fig.2に示されている。等高韓国の原点から q= O.3A、んぷニ 4meVまでの領域でデルタ関数的

な鋭いピークが現れ、高エネルギー額域に入ると図の点糠に沿って隷揺が広がり散乱強度が減少す

る。観測された低エネルギーのこの鋭いピークがスピン波動起である。また、この論文のFig.2の

領域 Iの低エネルギー領域にスピン波が現れる議子が示されている。 Stoner連続体と言われる II

の領域では、スピン波の痕訴を残しつつ輯がj云がりながら強度が減少する結果も得られ、観澱され

た散乱強度の振る舞いと合致する。このようなポーズ粒子的な励起の寄与を含む自由エネルギーを

吊い、磁北率を計算しようとするのがSCR理論である c

2.3.2 Spin Fluctuations and their Contributions to土heFree Energy 

議気的なゆらぎについて考える前記、ゆらぎという言葉に騨染みを持ってもらうために講和援動

子の問題を考えてみる。具体的には次のよう会ハミルトニアンを考えてみるむ

p2 1 ') ') 
H(xぅp)=一 +;rnw"L， 三

2η~ . 2 (39) 

この掻動子辻京点 x=Oが安定点であるが、熱エネルギーによって発生する原点近くの座標の振

動運動がゆらぎである。状態が見出される確率が、そのエネルギ~ H(x，p)の値で決まるボ〕レツマ
ン因子によと倒することを患いて宮古エネルギーを求めると、古典と量子力学のそれぞれの場合につ

円。
AA 
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いて次のようになる c

I ~ f dp r dx e一β前恥mw2x切 (Cl悶叫)
ε-sF(T) = ~∞J J 

I L e-hws(n+l/2) 印刷urn)

I _ __ kRT 
I -kBTlog壬-，-

:. F(T) =し ω
!こ子+ kBTlog(l -e-hw/kBT) (Quanturn) 

量子力学の場合に着目すれ誌、芭由エネルギーはゼロ点エネルギーの項とポーズ分布関数に比測す

る項の和で表される c ゆらぎの 2乗振幅の平均値は高温近叡を沼いると、

ぽ)ニ中間=土[~十 e恥/JT-1jEZぅ(ル <<kBT) (41) 

となり、吉典力学の結果が得られる c 局在礎性モデルにおける高温近訟も同様に、古典系と克去す

ことに相当する。

(40) 

( Classical) 

2.4 E百ectof Non-Lineari句r

金属議性体におけるゆちぎの効果として、 Stoner-Wohlwarth理論にゆらぎり効果を取り入れる

ことは、以下に挙げる点を考患に入れることを意味する。

・一様なスピン分麗が空間的にゆらいだ状惑に対定、する qヂ§の成分とその時間変化。

・空間変化するゆらぎMq(qヂ0)の自由エネルギーへの寄与は、以下のように表される。

空[{Mq}ぅ.2¥1，Tlこ Fsw(M，T)+ ) =-;:;:-土-c-IMqI2う (IMqI2ニ Mq.M_q) 
会~ 2Xo(q) 

In~q (42) 

(42)の Mq(q=1=叫に関する 2次の項は、 (39)の講和振動子のポテンシャルエネルギーに

担当する c 調和振動子の集合を考えていることに対正、し、 Mqの2次の係数 1/2Xo(q)が、

調和振動子の J の値に対応する。低温比熱のj昆度様数 7の増強についてのパラマグノン

効果の説明には、この Mqについての 2次の項まで取り入れる近訟で十分である。ただし、

C紅白羽/eiss問の説明にはこの調和近似ではまだ不十分であり、非線形のゆらぎの影響まで

考嘉しなけれぜならない。

2.4.1 Effect of Fluctuations 

なぜ非犠形の項が重要であるのかについて理解するためには、格子振動による国体の熱膨張の問

題を患い出してみたちよい。よく知られているように熱膨張は諸子譲動についての非線形項の存在

によって現れる現象である c

デパイモデル(講和近1.l1)は、毘体内の格子振動を様々な周波数の講和振動子の集合であると
考えるモデルで忘る(アインシュタインモデルでは同ーの居波数の張動子を考える)。自由エネル

ギーは次のように表される。

q
 
q
 
u
 

一一ω
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音響モードと呼;まれる振動モード Wqsは原点の近くで技数に比到する分最関係を持ち、その比剖語

数は結品中を伝わる昔速に等しい G このモデルでは、振動の振輔がいくら増大しでも体費は変化せ

ず、巨体の熱勝張に全く寄与しない。実際の匡体辻温衰を上げると熱膨張するが、これ辻振動の罰

波数に体積依存性 ω(V)があるためと考えられる。

ポテンシヤj山ルギー :jm2(V)Z2 (44) 

捧積変化による提動の毘波数変化の影響を考慮するためには、ポテンシャルの非線形性を必要とす

るc デパイモデルで仮定する原子間の相互作用を、平欝笠置の周りで変位について展開したとき最

初に現れる 2乗の項だけで辻不十分である。熱膨張の説明に辻変{立の 3乗、 4乗に比到する非隷彰

項を考慮に入れる必要がある。この非線車項の存在i土、単振動の国波数が体積によって変イヒすると

考えることもできる。したがって温度変化によ母体覆が変化すれば、国波数の体積依存性を通して

ポテンシャルの 2次の藻数である胃波数iこも逼度変化が生ずる。

同様な事憶が金罵確性の Curie-Weiss鄭の説明の場合にも当て辻まる。上記の考え方に従えば、

Mq(q手0)の2次の項だけでは、 i邑度が上昇しゅちぎの振騒が大きくなっても、ゆらぎの振轄の

2次の係数、つまり礎北率の温震依存牲を説明できない。格子振動の熱膨張の倒に習うとすれば、

2次の係数の温度変化のためには非議形の効果が必要である。 SCR理論で辻 2次のゆらぎの調和

項に加え、 4次のゆらぎの非鰻形項が考慮されている。搭子振動の場合は 3次の非線形項が君子在す

るが、時間反転対特註のために磁性体の場合は 2次の項の次にすぐ4次の項が現れる。 4次の項の

彰響を取り入れることにより、 2次の係数の謹度変化がどのように説明できるかについてはこれか

ら説明する。

2.4.2 Free Energy of SCR Theory 

SCR理論は、 StonerWohlfarth理論に対し、さらに磁気ゆらぎ{スぜンゆらぎ〉の影響も取り入

れようとするものであるむわかり易いように現象論胎なモデルを現いることにすれば、空間変化の

あるゆらぎの非線形哀を考慮に入れ会がら StonerWohlfarth理論の自由エネルギーを次のように

拡張することに対応する。

重[{Mq}，M， T] = Fsw(lYf， T)十争({Mq})

ャ 1 1 ャ (45)
争({Mq})= ) ~一一一\"Mq'M_q + ~b) ~ Mq1 . Mq2Mqg・Mq4+'"告知(q)

.......q .....L_q I 
4 ム 1 

{qi} 

ただし、 l/xo(q)は S¥;V理論による読数に依害した磁化率を表す。また、 4次の壊の和は一様礎化

を表す ql= q2 = q3 = q4 = 0の場合を除いた和を表すo (45)では非線形項の影響を考車に入れ
た逆磁化率に当たる 2次の畏関係数 1/χ(叫が、格子振動の場合の題技数iこ対忘する。つまり、

ωjk今 χ-l(q)ラ 格子振動との対応関係

非線形効果の惇u非線形効果iこついての直惑的なイメージをつかむため、ポテンシャルが2次と 4
次の項からなる調和振動子を考えてみるむ国 2に、このポテンシヤjレエネルギーを示す。図では、

非線形のポテンシャル F(x)と、それを原点 x=o近傍で放物繰近恕した関数(実線の少し援やか

ま放物線)、同議に x=4近傍で近似した関数(稜線)が示されている。義動の振幅が小さく静止f立
量近寄であれば、 F(x)= αOX2の近1-Uが十分よく成り立っと考えられるむしかし、湿度が上昇した

cc 
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原点から遠い位量での大きな振幅の運動は、より大きな αの値をもっ放物韓で近朝、する必要があ

る。つまち、 2次の祭数を常に α。に冨定することはできず、援轄の増大iこ{半い αの値が変化する

と考えなくてはなちない。このように 2次の係数に辻、非議形の効果iこよち (x2)~こ上ヒ倒する彰響

が付け加わる。以上辻 1変数の場合についての説暁だが、基本的な考え方辻 SCR理論でも同乙で

ある。ただし磁性体を扱つ場合はあらゆる波数のゆらぎの効果を考えなければならない。

40 

泊、
-句--ι

図 2:;非緯形ポテンシャルとその近宮、

簡単な鰐:非課型項を有するポテンシャル

F(x) =αOX2 + bOx4 

三三 αeffX
2

振幅の増大→孫数 αの増加

iα0， 
αeff = ¥ 

iα。÷ム仏

ムα長 (x2)

(x2) c:::: 0 

伊丹の増大

非線形項の存在ニキ α。の値の変化

Thermodynamics of SCR Model SCR理論にしたがって、自由エネルギ}に対する非親

形雲の影響を考麗する方法について説明する。分記関数は、ゆらぎの変数 Mq~こ張存するエネ

ルギーで決まるボルツマン冨子を、すべての変数についての和をとることで得られる c このうち

Stoner-Wohlharth理論の自由エネルギーの寄字詰 Mq致事性がないので分離することができる。

e一βF同 T)= :2二時[-sw({Mq})] 
{Mq} 

=訂e一βF州

{Mq寸} 

(46) 

得られた自虐エネルギーを、礎化で按分すれば熱方学的な関係式として礎化由載が求められる。

δF(.l¥l， T) 1 1IA"， l_lrn¥ 1IA"3 H=--;:.-:-'= ，-~， M+ 倒的M0 十・・・
3M  X(T) 

(47) 

Variational Approach 非線形項が含まれている (46)を実欝に計算することは難しく、変分法

を患いて近似することiこするむそのために、以下のように変分パラメータを含む調和(汎)関数を

導入する。

争({Mq}片側{Mq})=乞(QjlMi12 十 n~IM*12)
q手。

(48) 

。jと口すが変分パラメータである。 (45)の2次の項と比較すれば、これらは波数に依存した磁化
率の逆数を意味し、添字的 11は磁気モーメントと同じ方向に振動するゆらぎを表し、上は垂宣方
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向に振動するゆらぎの成分を表わすc 平行成分が1つであるのに対して、垂直成分は2つあること

に注意が必要である。

1 
nli=一一一一一‘ 。よ=一一一一一2χlI(q) ， ~~q 2χよ(q)

(48)を用いて自崖エネルギーラ F-Fswぅは次のように書き換えることができる。

e-s(F-F.出=工時[一局({Mq})]=乞 e-s<l>o({Mq})叫 (-β[争一刻)

{Mq} {Mq} 

ニ e-sFo去Le-s<l>o({Mq})吋 -s[<T-争0])
~ {Mq} 

=eβ(Fo+ムF)う e一βムF== (exp[-β(吾ー争0)1)

Fニ FswUvf，T)十九+ムF

ただし、 Zoや品、平均誼(.. .)を次で定義した。

Zo =e-βFo =デ eβ争o({Mq})ぅ(・ e・)=土ア e-s<l>o({Mq}) ••• 
ム-" ¥ 1 Zo ムd
{羽q} ~ {Mq} 

(49) 

(50) 

(51) 

自由エネルギーの諦正項ムF を求めるための子均鐘 (exp[-β(争ー争0)])の計算も難しいため、次

の不等式が利用される。

ムF:5(争一争。) (52) 

つまち、ムF = (争 -<TO)と置いた変分自由エネルギー F(ロへ011ぅMoぅT)= Fsw(MラT)+Fo十
倍-争。)が自自エネルギーの上限植を号えることがわか与、この債を最小になるように変分パラ

メータを注めることによって最適近似の自由エネルギーが得られる。

参考まで、上の不等式が或り立つことについて、確率変数 zの指数関数の平均植から定義され

るX とzの平均植の間に次の不等式が或り立つ。

J 三円 =1-附 jM)+
1 

= exp[-(x)十三((x2)_ (X)2)十・・・]， 件)-X::::ー((x2)_ (X)2)三0
2 

2.4.3 A Simple Example of N on-Linearity 

(53) 

実際の計算は少し煩雑に去るので、まず簡単なモデルとして次のような 1変数の非議形なポテン

シャルを用いた許算の部を示すむ

1 c) 1_ A Q L' r φ糾=ーω2十 ':'bx4、 e一βF=I dxeβφ(x) (54) 
2 '4 - I 

ただし、 b<Oとするc非毅彦の効果を合金吉邑エネルギ}は、ポルツマン因子を zに関して穣分

することによって求められる己ここで辻、あえて以下のような 3つの近似法を用いて自由エネル

ギーを求めてみる。

1.ゆらぎを無読した場合

Stoner-Wo誌farth理論に担当し、吉由エネルギーが手(x)の題小値 φ(xo)で近似される。

1 c) 1_ A _ .， 
F::::手(xo)= ;;αx~ + :;bxιαXo + bxg = 0 2 v 4 --V'  ~ ， ---v (55) 
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2.調和近包:x = Xo十台として、 8xについて 2次までで近伝(非議形効果辻無視)

調和近叡では、 Stoner-Wohlfarth理論に当たる関数争(めの極小値をまず決めた後、その居

可で自由エネルギーを放物線で近松することにあ与、パラマグノン理論に対応する o 2次の

ゆらぎの影響がStoner-vVohlfarth理論の白出エネルギーに付け加わる。

仲桝)片竺吋仲伽州(件(xo均叫G心計パ)H÷ ;トどれ内*可sおZι どト=;22孔孔
Ix=ιz
戸一一
z勾 z勾G

= α針÷伽

e一β貯[F一哨φ科{洲附♂均ω州Oω0)]= f dx eー β{仲)一φ(xo)]c::::: r d8x e一βどが12= ，j竺主主 (56) 
I / Vα*  

L __ (空7τkp.T¥
F=手(xo)+ !o(aつラ ん(α乍 -~kBTlogl =-:王子一)

3.非隷形のゆらぎの寄与を考叢した場合:モード開結合理論に相当し、変数を x= xo*十8xと
霊き、ポテンシャルを 8xについて設物議近訟をするが、 20*の殖や 2次の展開孫数を変分

パラメータとするところに違いがある。

まず、自由エネルギーは講和近訟のポテンシャルを用いては下の形に表される。

的)竺ゆ(zG)÷i山 2

e-，8[F-cp 

二円esFoJ dxげが12e一β[川純一2/2]
=e一βFO(e-β[φ(x) 一φ (x~)ーピ8x2/2]) = e一β(Fo+ムF)

(57) 

ムF~土、非線形項による自由エネルギーへの補正を表すo Foと平均値辻次で定義したG

eβ九二Jd8x e-sa* 
ここで、不等式を利用して白血エネルギーの最適近訟が次のように求まる。

F(伊Z44;ふ川ヲ

ただし、変分パラメータ zEうどは、 Fが題小と会る条弁から決定される c

最後の 3.の場合の補正項の計算に必要なムFを喝、どの関数として計算すると、

a . _ ，" b p伸一世同)= i(XO + 8X)2 + ~(XÔ + 8X)4一φ(XO)

=空8X2+空(6XO28x2十8X4)+ XO[α十b(xo2十台2)]8x2 4 

が得られるc 平均操作でこの内の b に関する奇数次項は消える。 (59)の定義に従って平均龍を求

めると、ムF について次の結果が求まる。

(59) 

、‘‘，ノハりPO
 

J
s
h
z
、一

ムF=知 2)÷E同汽8x2)+同 )-ZM4 

(8x) = (8x3) = 0， (8x2)ニ宇同ニ3(ヂr
(61) 

可
iム

戸

h
d

F
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U
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以上の結果から、変分自岳エネルギーが3個の項、つまり Stonerベ九Tohlfarth理論による自由エ

ネルギー争収心、調和近似したゆらぎの影響による邑岳エネルギ~ Fo(αつ、非糠形項に起国する

謹正項 !::..Fの和として求まる。

F(x~ ， ど)=ゆ(xô) 十九(α*) +ムF

L _. (つ1fk-P.デ¥
ゆ(ヰ)= ~αZ52 十 -bZ54ラ九(αつ = -~kBT log ( .." ~":.L ) 2. .. U • 4 .. U'  ~ ¥ / 2 .~ '-' ¥ a* J 

1 _ (kB T ¥ ， 11. r L' __ * 2 (kB T ¥ ， .， (kB T ¥ 21 1 
ムF= zα i --i ÷ -b ibo l --j ート3( . ~ *- ) I -~ kB T 2 ¥α中 J. 4' I U ¥ a* J . -¥α本 J I 

(62) 

第1壊、第2項は変分パラメータ司、どを含むため、厳密には Stoner-Wohlfarth 理論や諜和近1~

で求まる岳由エネルギーと辻異なる G 第 3~雲のムF は非議形の効果を考慮に入れたために現れる

諸正項である。この結果を撞ホにする条件から、 2つの変分パラメータの植が下記のように決まる。

・どに関する極小の条件

δF r. .* ， <)1. {__*2 ，/，..2¥¥ fL_2 ふhママ
EEZ=O:hG十3b(X~2 + (5x2))ぅ〈何 }=fr (63) 

• Xoに関する橿小の条許

。F
5 ニ G:.15[α+3b (xa2 + (5x2))J = 0 
v....，o 

(64) 

いずれの式にも自由エネルギーの壇小鐘を与えるヰの居りの非韓君主ゆちぎの影響が現れている口

容に(64)のXo:1=0の場合には、 α+3b(xo2+ (5x2)) =0の条件から Z52の寵が決まる。 (63)の
どについての式の右辺に現れる (5x2)は、どとi孟度 Tの関数である。この条件をゲについて解

くことにより、調和振動子の J に対応する 2次の捺数どに温度依存性が現れる。式の両辺にど

が現れるため、ゲの温度依春性を求めるに辻、この式をどに関して self-consisおntに解く必要

がある c

2.5 SCR Spin Fluctuation Theory 

2.5.1 Approximate Free Energy of SCR Model 

(45)の SCRモデルの自由エネルギーも、部として説明した簡単なモデルと同禄に変分計算に

よって求めることができる。その持必要と会る告白エネルギ-F=Fsw十Fo+伸一争。)に含ま

れる墳のうち、 Fuと〈争ー争。)= (争)-{争。)についての計算結果を示すc まずず、 F石Oは、

({EEζεP}Jfe「円一
丈-----11， [ 7πrkBT ¥ . 1 ( π BT¥ 1 

Fo = -kBT、.I ~ log I一一-mi+lozi-一一::_I I おl2 ~-o ¥ nM ) ， ~-b げt )J 

(65) 

と表される c 次に熱平均龍(軒、

~ 1 ，_ _ _ _ 1. ~ 
〈争)=久一一一(Mq.M_q) 十 ~b) ~(Mql ・ Mq2Mq3 ・ MqJ÷-a ・お2Xo(q)¥.......q U .L_q! ' 4ム

{qi} 

(66) 
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の第2項は、次のように表される合

I: (Mql . Mq2 Mq3 . M-ql-q2-q3) = M5 I: [2(Mq. M_q) + 4U¥，fJI .l\，f~ρ] 
{qi} q手。

十三=I (Mq' M_q)(Mql' M_ql) + 2 L(M;:. MおくMgilf土q')I 
q，q'手oL Q; J 

上の右辺の第 1項は、左辺の波数についての和のうち、 4つの技数の 2つが問時にゼロとなる

(ql = q2 = 0、または q3= ql +司2二 0)の場合と、 (ql二部 =0、または弓2= q3ニ 0)の場合
を表している。後者の場合に現れる (Mo・MqMo' M_q)の葡は、発生するモーメントと閉じ平

行成分のゆらぎだけが寄与し、 MJ(MJiMlq)で号えちれる O 第2項はどの波数もゼロiこなら奇い

場合を表している。ガウス分布についての平均では、 2つの設数の和がそロと会るときだけ、つま

単位十治二 0，または ql十郎 =0が成り立っときにだけ平均値が有限に残る c こ(J)読者の場合

iますべてが同じ成分のときにだけ平均値が残る。ゆらぎの 2乗振幅の植は以下の通りである。

( 1叫12)=叫 M~q) =笥 (jM;12)= (M; . M士J寄
I 1 1 ¥ 

(IMqI2) = (Mq. M_q) = (IMMI2) + (1M勺2)= kBT r一一+n..J.1 1 -'lf \I~'-ql f I \I~'-ql I '"D- \2n~ I nけ

したがって、熱平均待。)も以下のように求まる。

(争0)= L (n~(IM~12) +n;(IM;12)) = ~kBT乞 1 ニ;時kBT
q手o q手。

以上の結果をまとめると、変分自畠エネルギーは次のように表される0

F(nヘnllヲMoヲT)ニ Fsw(1vfo，T) + Fo(nへnll)+ (争-<To) 
rsw一一一一一一… -r -U1Vl 
J.. b'W - 2xo(0) .LHO ..， 4U.LY.LO 

て""' 1 1 ， f 7r kB T ¥ " ( 7r kB T ¥ 1 
Fo =-k首、 I~ log I .:..:.:一一|十logI ";' ~ -I I おl2L~b ¥ n~ ) I L~b ¥ 吋 )J

;ok山 BTζ(ホ;悼す)+~bM~ (立会)}
判官。{(古寺)(寸計十2(245!?ホ)}

2.5.2 Variational Minimum Conditions 

(67) 

(68) 

(69) 

(70) 

薄られた自虐エネルギーの最適化の条件から、変分パラメータoj?ロト Moの値を決める必要が
ある 3 その結果は次のようになる。

，T，1((i.1. ..11 7¥，1' '7"¥ δF(口ム n~ ぅ1\，10 う T)• n~ (qチ0)に関する変分条件--'--q入: / 
~--q 

1 1 _ _ _.... 1 _ _ -r--. I 1 2 ¥ 1 _ _ _-r--. 
上二一一一 +-bM2 十 ~bkBT ちう i 一一十一，. 1 + ~bkBT ち?一一
2Xo(q) I 2 ~MLU I 4 ム 1011 04j2 ムJQ

q'子長o¥ ""q' --qノ ヨ

つd
-
h
d
 

F
h
d
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δZヲ(nよ nll.Mfi. T) 
・ n~ (q手0)に関する変分条件 V.L'¥ q ，"'''qラ 0， -l ) 

δn~ 
1 3_ _ _" L _ _ ~ I 1 2 ¥ L _ _ ~ 

nU ニ一一一十 -W2+-hT ヤ i-÷- い ~bkBT )' 
2Xo( q) ---， 2

V

，LY.LO ---， 4 おい!， W2  J今bQJr (72) 

8F(白土nll.lvlιT)• Moに関する変分条件--，q 7 --'1フ 山ノニ h

h 1 _ _ _" 3 _ _ _ ~ 1 
1石ニ京商十bM21bhTZi京+bkBT~ nì~ 

ql手正o"'''q 
(73) 

(71)、(72)において左辺は逆磁化率を意味するが、右辺;こは講和的なゆらぎiこ起因する項に各或分
毎に異なる非隷形のゆらぎの寄与が付け加わっている。

常磁性状態 (T> T~) の場合には N10 = 0となり、ゆらぎの振幅は等方的に会るむしたがって

吋ニ臼jrが或ち立ち、成分による違いがまくなるため1つの式になるo(71)または(72)より、

1 5_ _ _ ~ 1 
nq =一一一十斗)kBT) : ... - (qチ民 間)
2χo(q) 4 会~ nql 

が成り立つ。また、 q=Oの場合も (73)より磁化率を計算すれ迂 (74)のqニ Oの場合に埼着す
る〈磁化率の計算は 3.4節を参照)。

2.6 New Origin of Curie-Weiss Law 

(74)の結果を利用し、 SCR理論で議化率の逼度抜存牲を求めるための式を導くことができるむ
そのためにこの右辺の第 2項を、 (68)の第3式の常磁性状態の場合の成り立つ次式を用いてまず

書き換えてみる。

スkp.T
{Mq .M_q) =ーニー
可可 2n

q

(75) 

(49)からわかるように (74)の左辺は磁化率の逆数に対応、し、右辺の第2項は(75)を沼いてゆちぎ
の振幅の熱平均として表される。この q=Oの或分として磁化率の温度依存牲を求めるための式
が得られる。

1 ニ -L÷Eb〉;(Mq-M-U
以前 χ0(0) ， 3γ (76) 

この右辺には、 Stoner-Wohlfar土h理論で得ちれる逆惑イヒ率に加え、第 2項に非線形のゆらぎの寄

与が存在する。この項の係数として 4次の展開棒数 bが現れていることから非議形の効呆によっ

て生じた環であることがわかる。この項の熱ゆらぎの振揺の温震依存性を支配する原習には次の2

つがある。

1.熱エネルギー(量子力学的取与扱いの緊に生じる、ポーズ分布関数の温度依存性)

A
斗
A
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2.磁化率以q)の逼度依存性:磁気的な相関距離 λ(T)の温度依存性

熱ゆらぎの振輔の計算に必要な礎化率の波数故存性辻、次のように表わされる。

χ(0) ._2/fT1¥ 1 A' 
x(q) = :;-;う/ワ/ κ(T)一一一一一 (77) 

市け 一 λ2(T)-X(O) 

これからわかるように、 λ(T)の変化は磁気的な励起スベクトルの形の塩度変化に影響を及
ぼすc ここで κ2(T)は、磁気相関長の 2乗の逆数 λ-2(T)で定義され、静的磁イと率 χ(0)の
逆数によヒ倒する c したがって、 (76)を用いて磁北率の温度依存性を求めようとすると必要な

右辺の第2項の計算に、求めるべき値以0)自身の値が必要になる。このように、 χ(めにつ

いての超越方謹式 (76)の解を自己矛盾がないように求めようとするところから、この理論は

SCR( Self-Consis七entRβnormalization)理論と呼ばれるようになった。

2.6.1 Time-Dependence of Order Parameter 

以上は説明を簡単にするために秩序パラメータである磁北の空間変化のみを考慮し、時間変化に

ついては無視した。一般的に持関変化を無読することは次のような意味がある 5

・量子力学では交換関係の存在によって力学的な運動が生ずる G したがって、時詩変化を無視

すること辻量子力学的な交換関係を蕪視することになる c つまち古典近似に梧当する。

・時間変化を器規した古典近似は、一般に高謹で正当化される c

高i孟近訟が成り立つ状況かどうかの判断に、系の勤起エネルギーと温度との大小関部についての

基準、

W 三kBT (78) 

を患いることができる。 vV~土対象としている系のエネルギー準位の分布幅を特撮づけるエネルギー

を表し、その具体例として辻、

・格子振動の場合:分布幅はデパイ温震で決まる o W ('v kB8 

励詔エネルギー揺はデパイ温度で決まるため、デパイ湿度よりも高温で高逼近叡が成司立ち、

比熱についてのデュロン・プティの法尉が成り立つ。抵温では量子力学的な効果が環れる。

-馬在磁性の場合:分布幅は交換桔互作用 Jで決まる。 W l"V J rv kBTc 

最超エネルギーの分布が交換桔互作用と間程変であり、臨界温度よ与も高温で高ilil近1tI-が成

り立ち Curie-Weiss射が成り立つc

-遍霊礎性の場合:上の 2つの例とは異なり、通常はおT<<Wが成り立つ。 極度が系の特

接的なエネルギースケールに比べて非常に小さい状況が実現し、高温近i立は一般に適用でき

ない。

高温近1tI-が適用できない場合には、高いエネルギー励起を要する自畠麦の薬結が起こる。励起エネ
ルギーが波数に依存する場合には、技数によって熱的に励起される昌由農が制援を受ける。つまり

時間変fとを考慮に入れた量子力学的ごと効果を取り入れることにより、平均値の討算に現れる波数覆

分には、温度に依存する上諜波数が現れると考えることもできる。
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2.6.2 SelιConsistent Equation 

臨界温度を決める条件として、臨界温度での磁化率が発散する(あるいは逆磁化率が0になる〉

ことを居いることができる。ゆらぎの効果を取り入れることによ与一殻にこの溢度は低下する。

1 5_~ 
0=一一+:;;b ) ~(Mq . M_q)(勾 (79) xo(O) ， 3十 q .....L_q 

この式を用いて (76)に現れる逆礎化率 1/χ。(0)を諮去すると、磁化率の温変イ衣亭性を求めるため
の方程式が次のように求まるむ

玄叫 M_q)(T)=乞(Mq.M_q)何十品χ切
q q 

(80) 

この式を解いて礎化率の過度抜存牲が求まる。ただし、ゆらぎの援椙 (Mq. M_q) (T)を計葬する

式の中にも礎イヒ率の鐘が含まれていることに注意する必要がある。馬在スピンモデルでは、上の右

辺の第 2 壌が存在せず、高j量近~が成り立つ状況が実現している。左辺のスピンゆらぎの振轄の値

を求めるには、揺動散逸定理を清いて次のように計算する，必要がある。

(Mq .M_q)ぽ I d仰い)Imχ(qぅω)
.10 

川F
叩牛肉)五皆 rq= rOq(ti;2 + q2) (81) 

~ 1 1 
x(q) =し_.')I 1m ') ， κ(T)三=一一τ包一一

八(T)2--X(O) 

金属酸性の取扱いでは高塩近訟を用いることはできない。層波数ω に関する積分で辻、ポーズ分

布関数をそのまま残して覆芳を計算する必要がある。このよう者数値計算を行って求めた磁化率の

詰度依存性の結果が Mori}叫 Kawabata(1973)によって示されている ([2]のFig.2)ョ言十賞で得ら

れた逆磁化率の温度抜存性は最密には宣穣にならないものの、かなり直嬢に近い怯存牲を示す様子

が留からわかる。実験的に得られた金属磁性体の逆説イヒ率の逼度設存性も正確な藍穣になるわけで

をいことを考震すれば、上記司計算結果は実験とよく一致すると考えられる。この数植計算の結果

からもわかるように、 SCR理論によって遍壁電子議性誌で観認される議化率の Curie-vVeiss引の

詰度依存性を説明できたと考えられた。

2.7 Surnrnary 

最後に SCR理論から導かれる主な議気的性賞を、 Stoner-Wohlfarth理論と比較して表3に示

す。 2つの理論の一番の相違辻相転移に関号する励起について、 SCR理論ではポーズ粒子的な勃

起を考えるのに対し、 Stoner-Wohlfarth理論ではフェルミ粒子的な賠起を考える点に為る c 相転

移現象についての関与については、ポーズ粒子的な集団励起を考えるのが自然であり、その点で

Stoner-Wohlfarth理論に辻無理があるc磁化率のj孟度設存性に関しては、 SCR理論は広い塩度範囲

で(T-Tc)-lに比例する Curie-vVeiss員Hこ従う温震依害性を説明できる。一方 Stoner-Wohlfarth 

理論では、広い温度範留では (T2_ T;)-lに比例する温度弦君子性が現れ、臨界点近くに醍って近

~的に Curie-Weiss剥が或存立つ。吉発磁告の温度依存性について辻、どちらも M2の変化が母
温で T2 に比例する。ただし、 SCR理論では寵界点近寄で M2は (T;J3_ T4J3)に比例する。基

底状態ではどちらもバンド理論が成り立っと考えている。有泉温衰の場合に熱ゆらぎの寄与を考え

F
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SCR Theory S¥ミ1Theory 

相転移に関与する励超 集冨励起 (Boson)

磁イヒ率の温震抜存性 (T -Tc)-l 

邑発礎化 1)

T jTc << 1 1¥52 - ]¥11;αT2 

信531j揚起(Fermion)

(T2 -T;)-l 

.1'vf2二 M;(l-T2 jT;) 

TjTc三1

基底状慈

磁化曲議

議気熱彰張 (T> T~) 

1¥1[2ぼ (Tf13_ T4/3) 

バンド理論

H=αM+砧{3

有 盤

1) SCR理論の秩序状態ついての寂扱いは、スモfン空間における隷対君主牲が蕪視されている G

表 3:SCR理論と Stoner-Wohlfarth理論の比較

る点辻、 SCR理論の特設である。磁化曲線の形については、 2次の展開係数の温度依存性に違い

があるものの、 lvl薮春性の式はどちらも陪じである。また、後で開題になることであるが、ここ

で挙げた SCR理論の秩事状撃での自発磁住の進度依存牲の結果辻、スピン空間における系の対帯、

性を禁視して得られたものである。

SCR理論の基本的な考えを、次の様にまとめておく c

・スピンゆらぎの掻幅が温麦変化する

したがって、金嵩磁d註の起源は局在磁性と辻異なる。金属犠牲の Curi←Weiss期の説明に
は、非線形のゆらぎの効果を取り入れることが重要である。

・4次の畏開語数{モード間結合係数)の重要性

ーフェルミ面近慢の状態密衰の形状を反映して債が決まる。

基底状態については、 Stoner-Wohlfar由理論と罰隷にバンド理論が成り立っと仮定する。

温度変化は小さく蕪提できる。

磁性が発生する状況では 2次の係数はそもそも植が小さいので非議影効果の影響が大き

く温度変化するが、 4次の語数にこれは当てはまらない。

・ゼ、ロ点ゆらぎが事在するが、その逼度、磁場依存性は無援できる

SCR理論が発表されて以来、我が国の磁性の実験グループによって理論の結果を検証するため

の努力が仔おれた。その代表的なグループと、対象とをった典型物質を挙げておく G

・益田、安達グループ(名大)、石川グループ〈東北大〉、安i毒グループ(物性語)、小]JI (電誌研〉

-主な典型物質:MnSi， Ni3A1ヲZrZn2，SC3In 
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3 Successes and Di田cultiesof SCR Theory 

SCR理論は金異様性体の多くの議気的性責の説明にたいへん成功した理論であると現在でも信

じられているが、実擦には色々と不都合な点もある。そのことについても詰っき乃とさせておく必

要があるように思われる c そこでまず、 SCR理論の評倍の高い点について熟れ、その後で問題点

について述べていく。

3.1 Experimental Check of SCR Theory 

SCR理論ではスピンの熱中らぎの振幅の増大によ母、その逼度依存性を反瑛して磁化率のCurie-

Weiss到に従う温変依存性が生じると考えている。つま号再者の間には密譲な関採がある。

CUI・ie-Weiss~Uの起諜宇中スピンの熱ゆらぎ振轄の増大

この考えが正しいかどうかの検証には、常議?生彊域においてスざンゆらぎに桔当する磁気的な集団

励起が存在し、それが逼度変化することを実験的に明らかにすればよいむこうした検証に関わる中

性子非弾性散乱実験がJ¥rlnSiについて、 K.R. A.Ziebeck (1982)とY.Ishikawa (1985)の2つの

グループによって同じ頃に行われた。特に中性子散乱実験はスとンゆらぎの熱振幅の強度を毘渡

数、波数に対してプロットすることができるため、自に見える形でスピンゆらぎの諜子を実験的に

最り出すことができる c これらの結果も紹介する。

3.1.1 Quantative Comparison with Experiments 

実験的に持られた結呆を SCR理論による計算結果と定量的に比較するため、次の3留の独立を

パラメータが定義されている。うち 2値はゆちぎのスベクトル分布幅を特撮づけるパラメータであ

り、残り 1つ辻非議形ゆらぎの間に偉く結合の強さを表すパラメータである。

1.ゆらぎのスペクト jレ分布を持按づけるパラメータ:九、 TA

SCR理論によれば、物質の犠牲はスピンゆらぎのスペクトル分和によって大きな彰響を受げ

るG そのため、実験との比較のためにはスペクトルの分布幅を表すパラメータの導入が必要

であったc スピンゆらぎち張幅辻動的礎化率の車数部を思いて計葬される G 常磁性梧の場合、

低エネルギー、長波長嶺域にお吋るスピンゆらぎのスベクトル、つま切動的礎化率の虚数部

の男波数、主よび波数荻存性はどちらもローレンツ型(2重ローレンツ型、 DoubleLorentzian 

Form)の分布に従う。したがって、居波数夜存性は、

1mχ{い )=χ(q，O)ヂム7
ぽ十iE rq = rOq(q2 +κ2(TぅH)) (82) 

となり、 ω に関する奇関数である虚数蔀辻、屋点近イ事で ω に比例する。波数依存性辻、次の

ように表される。

12-1-lVol  
χ(qラ0)=χ(0， 0) 寸~ ') I つ 河川 κ(TラH)一 一一一一一 (83) 

入2(T，H) -2A X(Oタ)

ここで、 λ(TラH)辻議気相関長、 No~立系に含まれる議性原子の数、 A は波数依存性として現

れる q2のよ七割定数である o (82)や (83)に含まれる桔関波数の2乗 K2(TヲH)，あるいは惑化

率 χ(0うめの温境、議場変化を通してスベクトルの形状が変化する。
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f遍歴電子磁性とスざン揺らぎ理論j

上記のスピンゆらぎのスベクトルに対し、スベクトル幅五、 TA は次のように定義される。

。三 NoI 1 1 1 
ToニコkTA=-1一一一一一一I (84) 
2 π2  LX(qBラ0)χ(0ラO)J

qBはブワル7ンゾーン壌界を表す波数である。九は周技数スベクトル (82)の分者福を表

すc 臨界点近鋳で辻、磁気桔関波数 κの植が十分小さいためにこれを無視できる。罪点でゼ

ロの植をもっ (82)の減衰定数日のゾーン境界での龍は、

下町3

rqB 二 rOqB(q~ 十 κ2)~Eod ラ 二九三守主主
L，1τ 

とな札これを周波数スベクトルの幅として誌が定義できる G

一方TAは、磁イヒ率の波数イ衣苧性の分脊幅を表す。ここで患いる μ主で暫った議化率の逆数

はエネルギーの単位をもっC そこで、波数空間における(原子当たりの)磁化率の逆数の分布

幅(原点と qBでの植の比較)からスベクトル輔に対応する温度 TAを評錨することができる。

(85) 

T4 = No r ， 1 _ 1 ，l No <]_主 =Aa~
_" 2 Lx(qs，O) χ(0ちO)J 2X(0ラ0)κ2 --':l.t5 

(8めから、 f1，2(H，T)χ(0，0)== No/2Aが定数になることに注意する。

スベクトル揺を表す九やTA は、格子振動のデパイ温麦 8D に対応すると思えばよい。また
は、 Heisenbergモデルの交換相互作用に対応すると考えてもよい。したがって、 Heisenberg

モデルでは、これら 2つの値がほぼ同じ値となると考えられるc 遍歴磁性の場合はこれに対

し、 2つの独立なパラメータが必要であるという特教がある c 実際に、実験的にはこれらに

ついて全く異なる値が得られ、場合によっては l桁も大きさが違う。

(86) 

2.ゆらぎり非糠悲項の採数:邑由エネルギーの展開保数 b

非椋形の効果を表す自由エネルギーの展開採数bも、実験から直接求めることができる。到

えば礎化揖隷の Arrottプロット、

.， _ _" a 1 H 
H=αM + bNI.3 :.1¥1':'二一一十一一一

b'b1¥A 
(87) 

を利用し、議化測定で得られた Af2の値を、 M/Hに対してプロットして得られる勾寵の植

から bの{直を求めることができる。

3.1.2 Determination of Parameters of the Theory 

理論で導かれた結果が正しいことを定量的に実験で検証するためには、上で説明した 3悟のパラ

メータの鐘がすでに決まっていることが前提と会る。パラメータの決定に用いた実験とは全く異な

る別の性質についての実験結果を、既事のパラメータの値を用いた理論計算と定量的に比較するこ

とによって検証が可能となる。

すでに述べたように、 SCR理論に含まれる独立なパラメータ辻、スペクトル幅に関係する Toラ

T.4と、非糠形のモード関結合定数 bの3個である。こり b以外の笹については、以下の方法で実

験的に評価することができる。
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• Toラ TA:

中性子散乱を有用してスピンゆらぎのスベクトルを直接漉定することができるs 得られた強

震の技数、展波数領域における分布幅から評価できる。

• To: 

NMRの緩和時間 T1を測定し、その温度依存性からむを決定できる。

・基底状態、の原子あたりのモーメントと離界温喪Tcの関iこ或り立つ関接式の科用

庁: 5ToC4/3 (T... ¥ 4/3 
」ニー」乙ニ{二 j ラ C4/3 rv 1 (88) 
4 T A ¥ To ) -""1 

のは基患状慧における磁気モーメントの大きさを μB単位に直したものであるc 礎化湖定を

吊いて自発議化σsと蕗界誼度えの撞が求められれば、 SCR理論で存られた (88)の関誌式

を利吊し、 NMRの援和時間の測定で得られたおの値から TA を決めることができる。

偶えばこのようにして 3舗のパラメータが決定できれば、理論計算で礎北率の温度荻存性を計算

し、その逆礎化率の温度勾配からキュリ一定数を求めることによって有彊惑気モーメントの領が得

られる。この植を議化率の温度依存性の実験結果と定量的に比較することができるむこのような方

法を用いて行われた定量的な検証の倒が、すでに報告されている c 具体的な実験結果との比較は第

6章で取り上げる 5

3.1.3 Neutron Scttering Experiments 

非弾性中性子散乱の実験について簡単に結介する。中性子散乱実験では、医3に示すように、原

子炉から取り出された中性子を磁性体に賠射し、散乱される中性子の強度を1Wの場所で観挺する。

入射中性子と散乱中性子のエネルギー差から、散舌uこf半う試料内部の励起の居波数払Jを見積もる
ことができる。一方運動量保存期から、散乱角は励起の波数に対応する。このようにして散乱強度

S(も ω)を中性子のエネルギ一変化払Jと、数乱角から決まる波数qの関数として求めることがで
きる。中性子散乱で求まる散乱強度は、ある逼度昌子を乗じた動的礎化率の虚数部の植に比到する

ことが知られている。

図 3:中性子散乱の模式国

S(い〉ぽ 1一人/kBT1mχ(い)

(…Imx(い)η(lwl)]Imχ(qラiω1)ラ

n(ω)こし/ム切
e山~I 山口~ - 1 

w>O 

ω< 0 (89) 

五ω=ε(叫 -ε(Vf)， ε(v)ニ Mv2j2

後の説明で必要となるので、ここで S(q，叫が w=0に関して非対称であることに注意してお

し常磁性の場合、議化率のE童数部は変数ωに関して奇関数であるが、 f寸挺する温度因子は ωの
符号の変化に関する対称d詮を持たない。この逼度因子を ωの正負の場合に分けて考えてみる。 ωが

-560-
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正の場合この昌子は 1十n(ω)と表され、負の場合はポーズ因子-n(lwl)に等しいc ポーズ菌子と
の積η(ω)Imx(もω)辻、熱的な励起によるものであることから熟ゆらぎの寄与を表す。また、ポー

ズ国子を含まない項 Imx(qラω)は、絶対零震でも有限の値をもつことからゼロ点ゆらぎの寄与で

為ると考えられる。 ωが負の部分は、入射した中性子が京料からエネルギーを受け取り (gain)高

いエネルギーとなって散乱される過程を表し(説化率の虚数部も Imx(qぅw)= -ImX(qラiω1)の関祭
から負になるので強震は正である)、温麦が低い詰どその経対値は小さくまるむ一方叫が正の場合

は、入射された中性子が試料にエネルギーを与え (1088)、低いエネルギーとなって散乱される過

程に対応する。 18ikawaのグループはこの非対布、性に注自したcω が正の部分はゼロ点ゆらぎと熱

ゆらぎ双方の援騒が寄与するため非常に大きな強度をもっO 一方ωが負の強震に辻ゼロ点ゆらぎ

の寄与が含まれないため、この部分から単独で熱ゆらぎの温度依存性だけを求めることができる。

MnSi について行った中性子散乱実験の結果が Ishikawaet al. (1985)によって報告されている

問c この論文の Fig.3は技数を嶺軸〈とし、周波数を縦軸払Jとする平面内で、散乱強度を等高線

冨の形でプロットしたものであるc 参考までに述べると、この物質の臨界遺度は 30Kであるs 温衰

の増大とともにスペクトルの揺が拡がる傾向がわかる。常磁性状態で観測されたこの Fig.3の散

乱強度のプロファイルを吊い、周設数領域の分存幅の波数夜存性についてローレンツ型の分布を

仮定して解析した結果が同乙論文の Fig.7である。いずれの温震でも、スベクトル幅がq(κ2+ぷ)

に詑倒することから、特に長波長鎮域で寿命の長い踊起が存在することがわかる。これは金屠強磁

牲の場合の減衰定数の技数荻存性、 rqとx_q(κ2 + q2)、を実験的に支持する結果でもある G
Ishikawaは、 Fig.3の負の周波数領域の敢吉L強度を、居波数に関して嶺分すること;にこよ均k、つ

ま剖りι川
に41πτq計2をかけた{鐘車の波数依存J性i性空がFig.6として示されている s この値を波数 qで護分すれば、局

所的な熱ゆらぎの張揺が求まる。この匿をみればわかるように、ほぼ全ての波数領域で逼震ととも

に振幅の値が増大し、技数についての覆分値も同様に増大する。つまり、常磁性領域で誼度ととも

に熱ゆらぎの振幅が増大する議子がはっきり示されたむこれによ VJIshikawa辻、 SCR理論の主張

する熱ゆらぎの振幅の進度依存性を直接実験的に確かめることができたと考えた5

この結果は、 SCR理論を支持する決定的な証擦のように考えられたむただし、解析に用いられた

負の周波数領域の強震は弱く、そのため誤差も大きい。強度が強い正の領域のデータを用いずに、

わざわざかなり苦労して熱ゆちぎの成分だけを取り出すために守った解析で、あったことを指摘して

おきたい。

3.1.4 Temperature Dependence of Squared Local Moments 

遍霊電子磁性体のスピンゆちぎの振幅の温度依存性の特徴について、局在磁性の場合との椙違を

際立たせる百的で図 4がよく用いられる。この罰の寵軸は、局所的なスピンの 2乗振揺を表して

いる c Heisenbergモデルの場合は、局所的なスぜンの 2乗振幅は保存量であるため、 (38)に示し

たように温度によらず一定であるむ国では温度変化のない溢吏軸と平行な直穣を用いてその温定抜

苓性が示されている。それに対し、 SCR理論の場合辻ゼ、ロ点喰らぎの寄与を無視するため、発生

した自発様化と熱ゆらぎの両方がこのスピン振幅に寄与すると考えられる。吉発様化は温度上昇に

突って減少し、臨界湿度よ力高温では諸失する。一方、熱ゆらぎの振幅は温度の増加とともに増大

する o Tc以上では (76)により、スピンの 2乗振幅は礎化率の逆数iこ比到し、 Curie-Weiss闘を京

映した温度に比例する増加を示すむ基ま状態では、局所前なスピンの 2乗振轄は自発議イヒの 2乗

po 「。
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σ?で与えちれ、臨界塩度では熱ゆらぎの振編のみがこれに寄与する。
の援幅と σ?の龍の需に関係式、

封印h;σ?

また、蕗界点での熱ゆらぎ

(90) 

が成り立つことが知られている。これらのことを考慮に入れて局所振轄の逼度荻存性をプロット

したのが国 4である。上の亙親がHeisenbergモデルの場合を表し、下の歯嬢は SCR理論の場合

である。ただし、この匿を見る場合に少し詮意が必要で為る。両者で同じ催がよじ較されているの
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陸 4:磁気モーメントの援幅の湿度抜存性

ではないからである。員在モデルでスピンの大きさを Sとすれば、綻軸にプロットされているの

は、 8(8+ 1)の値であるむこれには基患状態で Sに比例するゼロ点ゆらぎの寄与が含まれている。
遍歴モデルの場合はゼロ点ゆらぎの寄与を無視するため、馬在モデルの 82に当たる部分だけがプ

ロットされている。したがって、局在モデルの場合もスピン波の寄与を差し51けば、基底状態での

鐘は 82となり、温度設苧性が現れる G

3.2 Achievernents of the Theory 

SCRスピンゆらぎ理論の成果については次のようにまとめることができる。

・議イヒ率の温度依存性について、 Curie-Weiss射の温室依存性の起漂を暁らかにした。

この成果;土、以下の項百の重要性の諺識に基づくものである。

一議気的抵エネルギー勃起の存在

ースピンの熱ゆらぎの自由エネルギーへの寄与

一ゆらぎの非鶏形のモード間相互作用

・金属議性と局在議性との違いや新たな見解の確立に寄与した。

Stoner-Wohlfarth理論との違いや、常磁性状態についての考え方をどについてO

-実験との定量的な比較による理論の検証に成功する c
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f遍藍電子議性とスピン揺らぎ理論j

ただし、これら辻主に常識性状態に関することであり、磁場効果については逼度依存性と再桂衰の

取扱いがなされたと辻言い難い。

3.3 Di田cultiesin SCR Theory 

次に、 SCR理論の問題点について説明する o SCR理論には、 1980年代中頃の時点でも次のよう

会未解決の問題が残されていた。

・1次相転移の国難

自発礎化の温夏依苓性は基底状態の龍から逼度上昇iこ伴い減少し、臨界握度で連続的にゼヨ

になるはずである。しかし SCR理論で自発磁化の温度依存性を計算すると、臨界温震であ

る有醸の値から突然ゼロになるという不連続な変北を示すc 園5の左にそり不連続の様子を

示す。秩序状態では、系のもつ対幹性をa映した取扱いが必要になるが、対称性を考嘉した
場合に不連続が生ずる。そこで初題の頃辻、この国難を同道するため対称性を無規した車扱

いがなされていたc

-礎化曲隷の Arrottプロットの勾記の温度変化

実験的に辻 Arrottプロットの勾配は常に一定になるとは誤られず、低磁場領域の勾自己が少し

急になる額向がある。犠牲体によっては、直様とはとても見をせないこともあるく剖:MnSi) 0 

Wohlfarthは弱議場領域の毎配に、 T2に比例する温吏依存性が現れる (Ugawaによる誕定

結果、 [41の Fig.2、を函5右に示す)ことを指撞しているが、 SCR理論ではこのよう争宣

根からの外れや、勾配の温度依存性の取扱いはない。モード間結合理論を用いてこのような

性賞を説明すること辻難しいc

・ゼロ点ゆらぎの彰響

SCR理論で辻熱ゆちぎの逼度長春性を考震に入れるものの、ゼ、ロ点ゆらぎの温度変化の影響

は全く蕪親している c熱ゆらぎのみ考嘉した場合に大きな温度依春性が現れても、ゼロ点ゆ

らぎの影響をさらに取り入れた場合に不都合が生ずる可能性もあるc ゼロ点ゆらぎの混震依

存性を考麗した場合、熱ゆらぎとの寄与が互いに打ち消し合い、全体としての温震変化が援

やかまものとなって Curi争 Weiss射をうまく説明できまくなる可龍性がある。

国6の左の函は、 Ziebeckちによ力中性子散乱実験で得ちれた散乱強震を毘波数と〈正負の両

方の部分)波数に関して襲分した値の温度依存性を表す。実際は、散乱中性子のエネルギー

分解をせず、すべての方向に散乱された中性子を集めた強震である c この図によれば、全ス

ピンゆらぎの張揺が温度変化しているように辻見えをし'0 この論文が発表された当時、散乱

強度のエネルギ一分解をしていないことなどから、この実験結果についてはその精度の点で

疑問規する声もあった。もし、この実験結果が正しいとすれ江、ゼロ点ゆらぎの振幅も温震

変化し、その温度荻存性が誌ぼ熱ゆらぎの温震抜存性を打ち請していると解釈できる。

• Tc近傍の磁気比熱の異常
臨界溢度直上の常識性領域で磁気比熱の討葬結果に異常な譲る舞いが現れることも知られて

いた。 Ma1王oshi，lVloriyaによる温度依存性の計算結果 ([5]の Fig.4)を匿 6の右に示す。

これちのうちの自発磁化の 1次転移的ごと不連続会変化と臨界温度近傍の比熱の異常については、

早い時期から問題としての認識があった。ただし、 1980年頃の時点でも依然として解決されずに

放置されていたG それほど本箕的な問題ではないととちえられていた向きもある。

つdnb 
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国 5:SCR理論わ国難:昌発磁化の不連続な変化(左〕と、 Arrottプロットの有配の温変変化〈右)

Origin of Discon主inuousMagnetization 

まず邑発礎化の温震設存性の不連続の原因を暁らか;こし、その後でこの不連続を知揮にして解請

できるかについて説明する。この原因について説明するための準需の必要性から、まず球対詐性を

有する系における磁北率の異方性について説明する。

z議方向の議場 H により一様磁北M=(OラOラM)が発生したと考えることにする。自由エネル
ギ、ーがスピン空間において球対称'注を有することは、自由エネルギーの磁気モーメントに関する弦

存性が、 Mx、My，Mzの3つの成分の関数で辻なく、モーメントの大さを表す1つの変数の関数

として表されることを意味する。

3.4 

(91) F
1
 
5
 
十巧十昭一一，，f-5

 
F(Mx， Nly， MZ1 T) = F(JI，l， T)ヲ

(92) 

また、次の全按分の関保式、編額分語数についての結果が成り立つことにも注意しておく。

M2=M3+M;+M7 

2A1 dM  = 2MxdMx十 2MydMy+ 2AlzdMz 。M .Nlz ~δM Mx ~ 
=ニニ ーー田町直則噌 ニニニ 2 ・--哨回 二=・醐網-・ー == 11 

. . fXA1z M ~， δλ1x M ~ 

(92)を用いて、礎化の各或分についての自富エネルギーの被係数を求めると、熱力学の関係式、

δF 1Vfx aF ~ 

aMx - M θMx 川

δF Mz aF δF TT 

δMz M aM-δM-"''''' 
(93) 

この結果をさらに礎北について雛分することにより、礎化率の逆数を表す 2次の毅

(y或分についても同様)

が得られる。

岳数、

(94) 

1 a2F / 1 M:¥δF M:δ2F a2F aH 
一一一一一一=[一一一-:-_:) :: ~ _ + -~. __ :;，一一一=一一一=ーーが!-aM'} -"1¥11 1¥113 ) δJ.V'  M2δM2 8M2 δM  
1 82F 1 8F H 
χムー δM;-MaM  M 

M
出
F
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冨 6:Ziebeck et al.による MnSiについての中性子非弾性散乱強度の温麦依春性(左)と、磁気詑

熱の温度依存性(右)

が得られる。つまり、 z 或分に関する 2 次の被保数は議場 H の磁化 M~こ関する犠係数で表され、

弘主成分に関する犠係数は E とM の比で与えちれる。替に秩序状態では発生する礎化の向きに

対する磁化率の平行或分と垂直成分の値に違いが生じるため、磁化率が異方自きであるとした寂り設

いをしなければならまい。

Affottプロットの宜綾性が成り立つ自由エネルギーを鰐にとり、礎化率が異方的になることを

謂べてみる。

l 
F(1vf， T) = F(O， T)十一α(T)M2+ ~b(T)M4 +・.. 

2 

熱力学的な関係式として得られる礎化曲線と、異方的な磁化率の各或分の龍辻、

(95) 

δF 
H 二一一二 α(T)M+則的M3十・・・
81¥4: 

1 8H 
一二一一二 α(T)+ 3b(T)M2十・ぺ
χ11θM χょ

1 
=Z=G(T)什 (T)M2+ 

(96) 

と表される。平行礎千七率の逆数に現れる M2の係数は 3bとなるが、垂直成分の場合は bになるD

したがって議気モーメントの発生によりこれらの鐘に差が生じ、磁fと率が異方的になる。特に秩;苧
状態の取扱いには、この差を適切に考患に入れる必要がある。関えば外部議場がOで、自発議気

モーメントが発生している状況 (H→ 9ヲM →.1¥4:0の場合)を仮定すると、次の結果が導かれる。

1 H 
一二 τ-:;:-=0ぅ一 =2b(T)M5 > 0 (97) 
χ上 i凶o XII 

この場合、垂直磁化率の逆数の植辻逼震によらず常に 0となる c 一方、平行磁化率の逆数辻キュ

リー温度で 0となるが、さらに温度を下げるにつれて磁気モーメントの値と伴に増大するa この

F
h
d
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ように、秩浮状撃での再者の違いは明らかである。一方で嘗磁d詮の場合、弱礎場領域でのこの差は

非営に小さく無視できる。

3.5 Disco註.tinuousChange of Magnetization 

SCR理論に従って秩序状態の寂扱いをしたとき、系の対称性を考慮に入れた場合に発生する問

題についてこれから説明する。

議気秩序状患の場合に SCR理論を適足すると、非隷形の項を含む況関数による岳由エネルギー

を、 2次の項まで含む調和近{訟の汎関数を用いて次の形ζ表すことができる c

言[{Mq}ぅM，T]= Fsw(M，T)十吾({Mq})

争({Mq})=弔問十デ-LM -M q十fjM勺)dr十そi"'2xo (q) ~'~q ~'~-q ! 4 } 

exp[-sF(M， T)] = exp[一β(Fsw(1vI，T) +九十ムF)]

ここで、自由エネルギーが次のように近似される c

F竺 Fsw十月十倍-争。)

調和近似に用いた況関数母。は次のように定義した。

争。 =2二(n~IM~12 十 n;i IM*12)
q 

(98) 

(99) 

近蝕した自由エネルギー (98)の最適化の条{牛かち、上の (99)に含まれる変分パラメータの檀が決

定される c

3.5.1 Minirnum Conditions in Anisotropic Free Energy 

すでに示した自由エネルギーを撞小とする変分条件、 (71)、(72)、(73)を改めて示す。

上 1 1 _ _ _'l 1 _ _ _ ~ (1 2 ¥ 1 _ _ _ ~ 
=一一一一一十 :;;bM~+ :;bkBT予.I一一+~-I I + :;;bkBTラ:一一2Xo(q) I 2~.'~u ' 4 ムJ L GilQ4j2 ムd

q'ヲ丘o¥ ~"q' 立 / 

1 3 _ _ _" 1 _ _ _ ~ / 1 2 ¥ 1 _ _ _ ~ 
nU =一一一十-W2+-hTγ t---;-十一)+ ~bkBT γ 
2xo(q)2044d  lzlii Qii j2 士 n~，

q'ヲ丘o¥ ""q' ~"q' / 

1 __ _ ~ 1 h 
京石川MZ÷EbkBTZiF÷bkBTZz=zz

q'手o"~q' q一子

(100) 

。qは礎化率の逆数に対応する変数である。 (100)の第3式より、静磁化率を求めるための式が碍
られる。

。上 1 1 h 1 1_ _ J)  3_ _ _ ~ 1 1τ""" 1 
。=一一一一一二一一一二一一一一+:::bM~ + ~bkRT 、!一一十一bkRT 、一一一2X(O)ム 2Mo 2Xo(O) I 2 ~..~U ' 4 ~'VD 品。jr2D お q

QI=ネ7=j蒜;=ポ百十;wJ÷;bkBT乞去十jbkBT乞ヰ
q'子三o"'~q 

、IJ
'
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2
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(100)の最初の 2式と (101)の対応する式の両辺の差をとることにより、次式が成切立つ。

1 L _ _ r-， I 1 1 ¥ 
0ム-nt=一一一一一一+~bkBT γi 一一一 i

υ 2Xo( q) 2Xo(0) ， 2 合~ \時 n~，) 
¥ ノ (102)

n~ -nll = .___1一一一三一
q --u 2Xo(q) 2χ。(0)

上の (102)の第 1式に、既に不都合が現れている。ゆちぎが等方的になる T>Tcでは問題が生じ

ないが、秩序状態では右辺の第 3項が有限の値として残1)...q→ 0の軽隈で両辺に不一致が生ず

る。今後の取扱いではこの第3項を禁視することにする。

2章で述べたように、これらは時間依存性を無視した高逼近訟を男いて脊られた結果であるが、

相転移現象の本質は、母エネルギー領域のゆらぎに支配されてきまるつしたがって、 sc支理論に
含まれる盟難についての定d注的な議論に対し、高温近似を用いることに全く問題はないc 高温近似

で現れる冨難が、量子効果を考意することによって解決されるわ吋ではないc

以下では外部議場が害在しごとい (h→ 0)場合の告発礎化の温度依存牲について考えてみる。こ

の場合、磁化率の異方性についての印)より、磁化率の一様成分についてotニ OラQl=bM2が
成ち立つ。また、 χ。(q)の技数依存性として、次の q2に比例する依存性を仮定する。
1 1 1 
一一一ー一一一一一=一一一一 一一一一二 Aq2+ '" 
χ。(q) Xo(O) Xp( q)χp(O) 

つまり、 (49)の対応、関採からロιnMが次のように表される。
1 . c) 1 n; =吋+(吋-n~) =吋+EAq2二三Aq2

n~ ニ n~+ (nM -ng)ニng十jAd=叫 ÷iAq2

(103) 

(104) 

(104)の結果を花入することにより、 (100)の第3式が以下のように表される。

-L+bilf2+3bkBT、、 1 A 十2るkBT、三一=
χ。(0)υ 会~ Aq2十2bA16 υ おAq2 (105) 

さらに2つの温度 T(T<え)と T= Tc (i¥1o = 0となる)におけるこの式のそれぞれの河辺の差

をとれば、結馬次の式が存られる。

M5 -3kBT写(Aq2+1叫ーキ)+ 5kB(T -Tc)写キ =0
" -M5 -cl(T)Mo + c2(T) = 0 

Cl昨芸JbkBT (~)一 c2(T) ニ 5kB (T -Tc)写キくO
(106) 

1行自左辺の bに比例する第 2項の波数種牙よ与、この項が Moに比例することが導かれる。蔀

数 cl(T)の値は王である。一方、秩序状態で温夏因子 (T-Tc)が負になるため、第 3項は負で

ある。キュリー温度でこの項は 0にまるつ第2式の A10に関する 2次方程式の定数項が急である

(c2(T) < 0)ことは、正負の 2つの解の存在を意味する合物理的に意味があるのは、もちろん正の

角卒である。
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3.5.2 Mathematical Origin of Discontinuity 

自発磁イヒの溢愛依存性を求めるための 2次方程式、

lv15 -c1Mo十c2(T)= 0ぅ C2α (T-Tc) (107) 

の正の解は、橿限 T→ Tcで Mo→ C1(乙)とな札有限の値に留まりゼロにはならない。これが

自発礎化の不連続な変化の原国である c 一方で、常酸性状態から温震が臨界点に近づくと、議fヒ率
はえで発散する。

漂因となる (106)の Moに関する 1次の項辻、逼度 T と相関波数イを変数とする熱ゆらぎの

握幅 (Stoc)Tの平行成分から生じている。この熱ゆらぎの振幅は、臨界点近傍 (κi~8)で次の臨

界挙動を示す。

I 1 n 1 
〈摺S己Lいc)T汁T市〈

このような臨界点近イ葎事の異常な挙動に強く関与するのはあくまで熱ゆらぎでありk、ゼロ点ゆらぎで

はないG 犠気的な招関長が臨界点で発散する景影三響によりk、臨界現象特宥の非解若的な 1ν/、v支『告夜支脊
性が妻繋さゆらぎの振幅に現れる O 以下に示すようにこの異常辻、熱ゆらぎの振幅を求めるための技数

費分の長波長領域 (q= 0近傍)における寄与によるものである。

l
qB

匂AAw'6~ ~{DIεddz=i[ぞ- arctan (ぞ)]
Ei(ぞ-~)=守一会ε

(109) 

ただし、ドロ?ε=V2b耳7互と定義した5 臨界点近慢で、誌の値判ロiこ近づくことから
ε<< 1が成り立ち、訂ctan(qB/ε)rvπ/2の近訟が成り立つ。上の第 2式に現れる εに比例する項

が、 (106)式の Moに比例する項に対応する。

3.5.3 How to Overcome the Di鼠culty

臨界点近傍における熱ゆらぎの張幅の挙動の解析から判明した自発磁化の不連続の原冨は、次の

ようにまとめられる。

L 縦(平行)成分の熱ゆらぎの振幅の示す臨界挙動の影響

系の対称、性を考憲し、議化率が異方的になる効果を取り入札て自発磁気モーメントの逼度依

存性を計算するとき、磁気的梧関長が発散する影響により熱ゆらぎの縦成分の援幅に d五「
に比例する項が現れる。初期の SCR理論のように、系の対君、牲を破るような横成分のゆら

ぎ ((5，ゐ/))だけを用いた取扱いでは、この困難は生じない。

2.臨界点近接での逆磁化率の縦成分の Mo依存性

平行成分の議fヒ率が x-1cxbiidで与えられる。AIi '-̂- V .LY.LO 

磁イヒ畠線を反映した結果であり、磁化曲稼の M 依存性と密接な関係がある。
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これら 2つが同時に起きたことが、臨界点における不連続な自発磁化の原国である c

この問題を解決するためには様々な試行錯誤があった。ここで、は最終的争解決につながった考え

方についてだけ紹介する。

・開題となる平行成分の議化率 χliの]1;[0依存性として 1vI5以外の在意のベキを板定してみ

るむ χ「1α M[)を長定すると、 α=4の場合に J五11~ま 1\15 に比例し、 1\10 に比例する項
が現れまくなるため、自発議化は連続的に臨界点でゼロとなる。

・で辻、どうしたら α=4と成ち得るのか。これは自由エネルギーの 4次の議院採数 bが、臨

界点でゼロであることを意味する。 Stoner-vVohlfarth理論や SCR理論では、臨界溢更にお

いて議場 Hが M3に比例すると考えているが、 b= 0 ~土議イヒ曲隷として H cx: M5が成り立
つことを意味する。また、係数 bが温度変化し、語界点で 0にごとることも意味するが、これ

は SCR理論の bが温度変化しないという張定に抵散する。このように、系のもつ対君、牲に

矛麗しないようま攻り扱いをしようとすれ官、どうしても磁化曲穣を問題にせざるを得ない

状況に追い込まれる c

3.5.4 lnconvenience of乱1ode-ModeCoupling ldea 

語界温度逗傍の磁イヒ出緩について、 H cx: M5が成り立っとすれば開題;均等訣できそうである。

ただし、これをモード関結合理論の考えで説明しようとするのは容易では会い。どのような国難が

あるかについて説暁する。

SCR理論は、次の自由エネルギー(状態方程式)の暴開採数への繰り込み効果を取援う。

H=α(T)j_¥f + b(T)l'V[3 + c(T)1¥A5 +・.. (110) 

• SCR理論のモード間結合の考えによれ誌、高次の非線形項の存在が低次の展開採数に影響

をおよほす。そこで係数 α(T)の逼度抜存性の説明のため 4次の非様形項が必要となり、そ
の係数民T)が重要なパラメータとみなされた G したがって、孫数民T)が温度変化し、臨界

点で b(Tc)= 0となるためには、より高次項の係数c(T)の存在が前提とをる 9

・ならば、溢度変化しない高次の係数 cを導入すれiまよいかというと、そう簡単ではない。な

ぜ、なら、低温での磁化畠線で高次の非線形項の存在が確認できない場合もある。{豆j量撞張で

c(O) rv 0の酸性体が現実に害在する。

・低i1iilで、 iまとんどゼロの龍をもっ係数c(T)が、謡界温麦近接でだけ値をもつような溢度変
イヒの説明には、より高次項の存在を必要とするむ

このように、臨界点近傍の自発礎化の不連続の問題の解決には、単に 6次の非糠形項を導入する

だけでは済まない口高次項の取扱の連鎖が発生し、収拾がつかなくなる恐れが生ずるからである D

したがって、より根本的な考え方の諺正が必、要であるように思われたq

3.6 Summary of Discontinuous Magne土ization

結局、臨界立における自発議化の 1次転移的な不連続性の問題解決のための鍵は、礎化曲線にあ

るc したがって問題の解決には、スピンゆらぎの磁化曲穣への影響についての考察が必要である c

Q
d
 
hb 
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ただし、 SCR理論の単なる延長繰上でこの問題を解決しようとすると、村題する次の新たな問題

が発生することもわかる。

それは、関数関採を表す磁化畠娘(Hや M との関係)と矛盾しない護数の強立の条件を導くこ
とに医難が予想されるためである c 議気モーメント M を求めるための (100)の第3式は、外部議

場が存在する場合に]1/[の檀を議場 Eの関数として求める、つまり磁化曲親を求めるための条件

であるむ (96)によれ法、この式には熱ゆらぎの援幅の計算に必要なRLQtの龍が含まれる。こ
れらはそれぞれ δH/δMラH/Mの植で与えられた、議fと曲議によって決まる M についての関数

である D つまり、この式は磁化曲線が満たすべき条件とみなされる。 f患の第 1式、第2式も同様

である。同ーの礎化曲線という関数に対し、その決定のために3つの異なる条件があることは、そ

れらが互いに矛盾しないという保障はない。近朝、の社方にもよるが、全ての条件をすべて溝足させ

るような取扱いは極めて難しいと思われる。

磁化曲線が決まればすべて求まるはずのパラメータを、自自エネルギーに関する援数の変分条許

で決めようとするところに蕪理があるように思える。したがって、望ましい解決のための方法は、

磁化曲線を決めるための条件を 1つだ汁導入することである。また、その条f牛として望まれるの
は、一般的に或与立つことが予想さ乱る保存期に類するものが好ましい。
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4 Spin Fluctuation Theory From Different Viewpoint 

4.1 Introduction 

告発磁化の不連続な逼度設存性を解決しようとした研究から桧まった、新たな理論の発震につ

いてこれから説明する。まず復習として、この問題の根本的な原因と考えられたのは次の2つで

あるc

・熱ゆらぎの振幅の臨界挙動 (CriticalBehavior) 

SCR理論は、臨界挙動の磁場効果の取扱い方に問題がある c

・礎化曲競の五五を固定する(温震変化を蕪読し、営に b>uを仮定)こと

むしろ Arrottプロットの互隷d註は、一段に或り立たないと考えるべきである G

これらの問題の解決のための方策として、私岳身lま次の 2つの仮説の導入を考えてみたc

• Total Amplit吋 eConservation (TAC) 

ゼロ点振縞を含む全スピン援幅が保存し、?昆度変化、議場変化しないc

• Global Consistency (GC) 

礎化曲報の広い範囲の議場、温度依存性が、上の TAC仮説と矛盾しない。

そ乱ぞれの意味についてはこれから詳しく説明する。

4.1.1 Total Amplitude Conservation 

まず最初に、英国の Ziebeckのグループによって 1982年に発表さ乱た MnSiについてわ実験を

紹介する。この実験については 3.1.3節ですでに説明し、図§左にその実験結果を示した。この結

果;土、スピンの全振幅の保存則を支持すると思われる。 Ziebeckらは、すべての散乱方向の中性子

を集めることにより、波数について積分した強度を求めたc エネルギーについても分解せず、次の

ように周波数についても積分した散乱強度{積分強度)を求めたことになる。

~_ (Wc nrバ
f = ) ~ I 干S均(印qラJ川ω叫)=斗2ftせ也如h

q 主 U 一弘ωic ~ ~ 

-;::;， I Sz(q，ω)十 ST(q，ω)ぅ初三 O
S(qぅω)託 S(qぅ以)= { 

l ST(q， Iω1)ラ 初三 9

Sz(q，ω)三 Imx(qラω):ゼロ点ゆらぎラ ST(ιω)三 ηヤ)Imx(qぅω):熱ゆらぎ

、ミ

1
Y
1
i
 

1
2ゐ
1
1
一

/
S
S
2

、、

思波数の上限値 ωcの植は、原子炉かち出てくる熱中性子のエネルギーゎ上醍(室温程度)で決ま

る。 Ishikawaの結果とは異なり、韓られた強度は弱い温度依存性を示すに過ぎない結果と去った。

高温で、強度がゆるやかに減少する傾向は、温度の上昇によるスペクトル強度の分布幅の広がりに

よ号、強度がぬの上限の範囲から漏れてしまう効果によると立自身は考えている D

また、 TAC仮説を導入した別の理岳として、立自身が以前から SCR理論で無視していたゼ、口点

ゆらぎの効果のことについて気になっていたこともある口 SCR理論の立場から、スピンのゼロ点

ウ
a
F
h
d
 



講義ノート

ゆらぎ成分の振轄の寄与をどう考えるべきかについて検討した謙子が、理論の始ま与となる 1973

年の論文の34節 ([2Jの p.672)に文章として残されているc 文中のム2F(MラT)辻、スピンゆら
ぎの岳由エネルギーへの寄与を表し、ム2F(M，O)は、そのゼロ点ゆらぎの寄与を表すo dF(MぅT)
は、ゼロ点ゆらぎの寄与を桧いた熱ゆらぎの寄与である。この論文では、磁イヒ率の χょ或芳に対応

するゆらぎのみ考憲し、系の対者:性を考慮した取扱いではなかった。

私自身はこの論文を読んだときから、ゼロ点ゆらぎを禁視することがず、っと気になっていたc

SCR理論の方は最拐の議丈以誇一貫してこの寄与を髭印し、結局最後までそれが解かれることiま

なかった。

4.1.2 Global Consistency 

低温で磁イヒ畠隷の Arrottプロットがよい重親性を示す場合、この勾配の逆数が自由エネルギー

の磁化 M についての4次の展開係数 bに当たる。このきの笹が臨界温度でゼロになる G このよう

な犠化曲線の過度変化をモード開結合理議で理解するには蕪理があるc そうだとすれば、磁化曲隷

の関数五五(M抜存性)を最初に仮定することを諦め、むしろゼロの状態から磁化曲譲を理論で決定
しようとするのが、 GlobalConsistencyの考え方である c 具体的には、次の事情によって生ずる

H(または、 Hjlvf)とM の間に成り立つ関採を利用する。

・系にモーメントが発生している場合、発生したモーメントの方向に対して垂直方向と平行方

向のそれぞれのゆらぎの振幅は、動的議化率の童数部分に含まれる逆説化率HβfヲδHjδ.lVI

のイ直に影響されて決まる。これらの礎化率はどちらも変数 M の関数である G したがって、

スピン振揺の保存期 (TAC)によ号、これら 2つの関数の開に何らかの関係が生ずる c

・逆議fヒ率 HjMとδH/δMはどちらも再じ自由エネルギーの M 依存性から導かれ、した

がって互いに独立ではない。何らかの数学的な関藻で両者辻結ぼれている。1Jtlえば、スピン

空間に球対称性がある場合には、次の関係がある。

;Z=£(M Z)=Zd£(Z) (112) 

つまり、振幅課存期(TAC)によって関係付けられた変数M についての2つの関数HjMと8Hj3M

は、互いに強立でなく、ある数学的な関係で結ぼれている。再者の聞に成り立つ (112)の関採に着

吾すれば、 TACの復定は磁化曲線を求めるための徴分方程式とみなされる。 SCR理論では、自由

エネルギーの変分条件から持ちれる超越方程式の解によって磁な率の温度依存性を求まる。これに

対し、 GCの考えに従えば、磁北曲線の関数を求めるための数分方程式が導かれる。この解として

求まる議イヒ曲報から、議イヒ率、議気モーメントの湿度、磁場痕存性などを、すべて求めることがで

きる。

4.1.3 Comparison between Two Approaches 

新たなスピンゆらぎ理論と SCR理論との違いを、表の形にまとめておく{ただし、熱ゆらぎの

援幅の温度変化について辻同じ)0 
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TAC-GC仮説に基づく理論 SCR理論

ゼロ点ゆらぎのま長車富 温度変北する 温度変化なし

全振幅は誼麗変化せず不変 全振幅も温度変化する

磁化畠議の形状 変化する 不変

基礎方程式 保存到を利用した徴分方程式 変分条件の超越方程式

方程式の対象 礎化畠親(関数) 磁化率、自発磁イヒ(鐘〉

4.2 Behaviors of Thermal and Zero-point Amplitudes 

4.2.1 De長nitionof Thermal and Zero-point Fluctuations 

設の議論で必要となるので、ここでスピンの熱ゆらぎとゼロ点ゆらぎ或分についての定義を明確

にしておく G

スピン振幅と動的磁化率との関孫(揺動散逸定理:(36))、

円 3~ r∞dω 
(St) =ぉ)~ I ~:: coth(ル/2)Imx(q， w) 

lVO 7 Jo 介

eβw十 1
coth(ル/2)=τ一一 =1十一一一=1 + 2n(叫esw -1 ~'eβω-1 

(113) 

を科沼し、第2式の coth(βω/2)の分割にしたがって、ゼロ点ゆらぎと熱ゆらぎの成分を次のよう

に分離して定義する。

(S;) = (Sわz+ (Sr)T 

(可)z=長L[=守I隠 x(q，w)
~ q ~-

内 3τ""""""r∞ dw 
(St)T =っ): I -:: 2n(ω)Imx(q，w) 

lVO 7 Jo π 

(114) 

ボース因子 η(ω)を含むか、含まないかによって定義した。

4.2.2 Spectral Shape in the Low田EnergyRegion 

スピンゆらぎのスベクトル、つま与動的磁化率の虚数部分(強議性の場合〉については、 SCR理

論と再議に 2重ローレンヅ型を仮定する。したがって、技数弦存J註と罰波数依存牲のそれぞれが

(82)と(83)で与えちれるものとする。

川F
Imx(qぅω)=χ(q，O) ;~ q，-，')， rq = rOq(κ~ぷ)ω2+rf q 

1 ぅ 1 No 1 χ(q，O) =χ( 0， 0).， ， ~ ') I ')， /'i，"L =ーニ一一一一
1十 q2/κγλ2-2AX(0ぅ0)

相関設数の 2乗 /'i，2(T，H)の過度、議場変北を通してスペクトルの形状が変化する c

(115) 

(116) 

円

δワ4
F
h
d
 



講義ノート

4.2.3 Frequency Dependence of Neutron Intensity 

中性子散乱で観測される散乱強震の居波数殺存性の患について、いま説明した 2重ローレンツ翠

の分事を張定した計算結果(実報)を図 7に示す。波数 qをあるイ直に国定したときのスベクトルに

対応し、 ω=0に関して非対称の形をしている。熱ゆらぎ(点娘)について辻原点に関して対者、に

分布し、 ω>0の領域だけに存在するゼロ点ゆらぎ(破線)の分布は非対君、である c

0.4 

G櫨3

0.2 

0.1 

。
-5 -3 3 5 

oo/y 

国 7:中性子散乱強震の題波数依存性

S(い)ぽ l一人/kBTlmx(い)

(…… ω 
η(lwl)]I部 χ(q，Iω1)ぅ ω<0

n(w) = ~Mム -1

(117) 

Ishikawaのグループによる MnSiについての実験(文献[3]のFig.6)では散乱強度を負の周波
，.0 

数領域だけで穣分した、つまち I S(守?ω)dω の値から熱ゆらぎの振幅の誼農法存性を取今出し

た。一方、 Ziebecket al (1982)による測定(函6左)は、原点を中心に、題?度数についてのある限

られた麓囲で覆分した強度を観潤したことに対f，ちする。つまり、ゼロ点ゆらぎの寄与を含む全強度

の植を求めたことになるむただし、寝分範囲が右銀であることから、ゼロ点ゆらぎの高麗波数或分

が積分から陰かれている。すでに説明したように、波数抜存性についても積分したと見ごとされる

Ziebeckらの強度は、単に弱い温度依存性を示すだけであった。

4.2.4 N umerical Study of Spin Amplitudes for MnSi 

Ziebeckのグループの実験結果を説明しようとするヨ的で、 SCR理論による中性子の散乱強度

の許算が再じ項、 Takahashi-Moriyaによって行われた [6]0エネルギー(周波数)については、実

験条件に対応する覆分範囲〈図 8のEc)を尾いて穫分が行われた。この計算結果を示す国民間の

Fig.7)からわかるように、ほとんど温度変化しない積分強震が碍られ、 Ziebeckの実験結果を再現

できることがわかったc ただしこの論文では、男波数についての積分範囲が狭いことが、温度によ

らないこ吟ような結果の原因であるとしている。より広い範毘(または、高いエネルギ~)まで積

分したことに対正、する実験を行え足、ゼロ点ゆらぎを含めた全振幅の値辻、 SCR理論と矛盾しな

い温度変化を示すはずだと主張している。
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ら立災
d 叫し雲工
茸表幹禁容.0τ:
怨多

言いち!?i州 q
宰 ~O

ゼ、ロ点ゆらぎり振幅が減少する理由

以下のどちらかになる

・覆分範屈が狭すぎるため

実際には減少しないと考える

.実際に減少する

ぎも
ミ2鴫

匿 8:SCR理論による計葬結果

4.2.5 Change of Spec主ralShape 

園7と需じ許算で、議場効果の影響によるスペクトル変化の様子を調べる計算も行ってみた。溢

麦変化がないため、ボース分布関数の誼に変化iまない。この計算も波数 qを固定した場合のスベ

クトルに相当する。その結果を図9に示した。この函では、 ωが正の場合の熱ゆらぎ、ゼロ点ゆら

ぎのそれぞれの成分についてのスベクトル強度の周波数依存性が示されている G 実線のスベクトル

に対し、外部磁場の効果として d の値を少し大きくして計算した結果が薮穣である c

0.4 

0.1 

κ2の'誼の変化(増加)

・議場の影響と等錨

・ゆらぎの振幅を抑制する効果

0.3 

0.2 

1 2 3 

ω/y 

4 5 

図 9:スペクトルの成分加の変化

抵周設極限では熱ゆらぎの変イヒが大きいものの、減衰定数 γと同程度の幅の周波数領域で、ゼ

ロ点ゆらぎのスペクトJレ変化も無視でき者いことがわかる c また、高周波数領域でのゼロ点ゆら

ぎのスペクトル変化が小さいこともわかる o Ziebeckの実験がより高いエネルギーまで溜定可能で

あっても、 i量度変イヒのないゼロ点ゆらぎの寄与が単に上乗せされるだけであり、温度変化は現れ会

いと考えるのが妥当である。
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4.2.6 Parametrization of Excitation Spectrum 

SCR理論と異なる考えに基づくスピンゆらぎ理論にしたがって議気的性賀を議論する前に、す

でに 3.1.1節で述べたスヒンゆらぎのスベクトル分布幅を特徴村けるパラメータについて復習する。

まず、磁気相関波数とプリルアンゾーン境界 qBとのよヒから、無次元のパラメータ uを定義する。

ジ=午
q亘

(118) 

κ2(T) ()( 1/χ(0ラ0)の関採があるので、 y~主規格化した逆磁化率の意味をもち、積 χ(0， 0)ぎの鐘が

定数となることに注意する必要がある。

スピン場らぎの特畿として、そのスベクトルの分布幅に相当する温度 TA，誌を、動的的磁化率

の童数部の波数抜存性 (115)と罰設数控存性 (116)を利息して定義することができる 5 まず、強

磁性が発生する状況での静的議化率の逆数の波数依存性を考えてみる。このとき、臨界点近揮で

y<< 1が成り立つことから、そのブワルアンゾーン境界 qBでの鐘が次のように求まる。

No 1Vo(l十qる/ポ) No(l + l/y) _ No 
(119) 

χ(qBぅ0)χ(0タ)χ(0，0) -x(O， 0)ν 

ここで用いた単位系では、磁イヒ率の逆数の単註辻エネルギーと等しい。この値iましたがって、スピ

ンゆらぎのスペクトル分布の波数空間での誌がりを表すエネルギー尺度と見なせる。同様に、減衰

定数のゾーン境界における檀

rqB = roqB(κ，2 + q~) = roq主(y+ 1) ':::' ro守主 (120) 

も、周波数空需iこおけるスペクトル分右幅を特犠づけるエネルギーの尺度である。そこで、波数、

および毘捜数空間におけるスベクトルのそれぞれの分布幅を表すパラメータとして TA、九を導
入する。

Eod TA 二 五=一一 (121) 
2χ(0 ， 0)ぎ， ~U 2π 

波数と温度についても規諮化した名 tを使って表すことにする。

a T 
xニ」ーラ t=zr 
qB 10 

また (121)より、 uはTAを用いて次のように表される。

JVo 
y= 
2X(0ラ。)TA

(122) 

(123) 

この節以降では、単純北のためスピンゆらぎの計算においてボルツマン定数kBを省略する。

4.2.7 Spectral Form in Reduced Units 

以上のパラメータを男い、動的磁化率の波数、題技数夜存性を規格化した形に書き換えることが

できる口まず、 (115)と(116)の減衰定数と議北率の波数依存'性は次のように表される。

r q = rOq1(Q/qB) (κ2 /q~ + q2/qち)=おおγ(x)， γ(x) = x(吉十x2)
No 1Vo(κ2 +Q2) ofT' _ (y + X2) _ 1_ A¥  No 1 
京王百)-χ(0ぅOM2=2TAU-7ーヲ J-xh?O}=EEZ士x2

(124) 
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「遍藍電子磁牲とスピン揺らぎ理論j

したがって (115)よ寺動的磁化率の虚数蔀は、

ωrq No 1 vγ(x) 
Imx(qぅ ω)=χ(qぅ 0)一~一一一一一

ω2÷E12TA U十x2v2 +γ2(X) 

と書き換えられる。ただし、 ν=w!計五を定義した。
熱ゆらぎとゼ口点ゆらぎの援幅も、これを用いて書き換えることができる。

(125) 

(S2)山)= ~o {1 dxx3 (VC dv~ 
A ん ん ν2十 f̂2(X)

=告かx3[ln(v~ + ̂ ?附一山x)J
h (1 o) (∞ v 1 

(S2)T(Y， t)ニニ二三 Idxx3 I dv ')_n  ~ 
A ん o --e27rv/t - 1 v2十i2(X)

r1 _ 'J ( ∞ E 1 
ェ三OJ.Qいxx3I dcヲ王子一一一二三三A(州
Aんん c 事 -1C2+包2 TA 

r1 .-:1__3 IL _.1_¥ 1 _，.I_.I__¥J _.1_¥ _ x(y + x2) 
A(が)三 Idxx3 11n u(り一一 ψ(的))1， u(x)二ん L----'-f 2u(x) Y¥-¥-JJJ 

ψ(x)はdigamma関数を表し、 gamma関数r(x)の対数雛分科め =dlogr(x)jdxで定義される。

また、熱ゆらぎの振幅の思技数費分には変数ごニジjtを用い、波数についての和と濁波数につい

ての積分が薪たな変数で次のように表されることを用いた。

(126) 

ゃ f∞ 1 V rqB
んん f∞ 41fq~ V n _rn r1 _1.. _.2 r 

一一ち I dω=一一一一一 I da 4πa2 I dω二一一一一一2π五 Jdx x2 J dジ
Noγん No(2吋3ん':t_.. ':tん (2π問。 川ん

r1 .-:1__ __2 r∞ 手手 V 4πq~ 
二 6πToI dx x2 I dジ. ただんん， ._.、 (2π)3 -3--1VQ 

4.2.8 Ampli土udeof Thermal Fluctuations 

熱ゆらぎの振橿 (S2)T(払t)にlま2つの変数司、 tが含まれる。臨界点近傍と低温極限に張ってこ

れらの変数についての抜存性を以下に示す。

-臨界j昆度Tc近普

磁化率が発散するぎ =0近傍では、被覆分関数の長渡長領域における護分の臨界挙動を反映

し、それぞれの変数依存性は次のように表される c

A(が)= A(郎 )-ZJ÷
(l/t _ ，/.， i_ 1 ， ，1 1 

A(O， t) = ~t4/3 I 出 d/31lau--ψ(u)I rv ~C4/3t4/3 (t <<: 1) 。J0 L 2u' ， I J 3 ~j 

Cα三/∞duuα-1 Iln u一手-1/;(吋 1，C仏4/β3= 1∞側船鰯08鉛9泣2附俗悩411 
Jo ムU I 

ここで、 t=Tj誌を定義した。また、定数 C4/3はガンマ関数やツェータ関数をどの殖を用

いて表される値であり、ほほ 1の値をもっo 説界点にお汀る熱命らぎの援幅の特徴として、

混度依春性についてはが/3に比例し、 yについてはゾ百に比例する依存性が瑳れる口一般に

臨界現象が発生する臨界点において、物理量をその変数に関してベキ級数で展開することが

(127) 
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できなくをる。つまり、非解析的な性質が現札ることが知られている。今の椀では、熱申ち

ぎの振揺に v号張存性が現れ、熱ゆらぎの張幅がy=Oの毘与でテイラー展開できなくをる
ことがこれに当たる。

• 1豆温極誤

抵温極援においては、熱ゆらぎの振幅がT2~こよ七倒する逼度依存性を示す。

t2 1 
A(y， t) =一一一一一÷・・・ (128) 

24 y(l十y)

その係数は、臨界点近傍で 1/ぎに比例して増大する。この結果辻、 digamma関数の漸近農
慌を利掃して得ら乱る c 低温極限で Stoner-Wohlfarth理論と同様に T2依存性が現れるが、

その起掠は全く異なる c

Properties of Digamma Function 熱中らぎの振幅の臨界点付近、あるいは母温橿毘での援

る葬いは、 digamma関数について成り立つ展開式を利用して導出できる。

・原点の毘りの畏開(臨界点近傍)

L 1r γ「円ψ(x) =ーム-'y - ~ cotη-) ~ ((2n + l)x~n 
2 ど:

1 _2 _4 

ニ一二-'Y+~二-x 一部)x2+ ~" x3 _ ((5)x4 十・ • • 
90 

(129) 

. ~輯近麗関(低温極践)

1 1 1 1 
lnx -1/2x-ψ(吟~一一一一一τ+一一一一一一

12x2 120xん 252x6 240x8 

" ..， 1 1 1 1 
l/x + 1/2x:t-ψヤ)'"一一一÷一一一一一+一一-

6x3 '30x5 42x7 ' 30x8 

(130) 

ヴはオイラーの定数と呼ばれる。

参考 臨界点における非解析的なvヲ依存性は、科x)の原点の周りの展開の l/xに比例する墳に
由来する o (129)の原点近寄の展開式を (126)のA(払t)の定義に適用して拝られる

A(y， t) = fl出 x Iln u(x)十土門ーら)+耐)I ん 1----'-'' 2u(x) '1  6 -'~I . -，-J 1 

の、長波長極限で最も支重己的となる項(下線部)を取り出すと、このぎ誌存性は

山，t)三川-A(OA~;j1む li-zi=-;lldz止す
ぷJo ¥y十x“ } L Jo y十三ア

=ーら土tan-1~→-竺品 (y→+む)
2 ゾy vヲ

と表される。

母温蓮院の場合はj覇近展開の初項である 1/x2に比保する項だけ取り出すと、

A(川 r-.J {1 dx x3ー与一二竺 (1dx ぺ=三 1ー
ん 12u2(x) 12ん (y+ x2)2 24 y(l +引

の結果が得られるc

。。
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4.2.9 Amplitude of Zero-point Amplitude 

ゼロ点ゆらぎの掻福 (S2)Z(Y)は、変数uに丹み荻存する。磁気的性質に関保するのは、大きな
磁化率の{直に対正、する y=o、つまり臨界点近寄の依存性が持に重要である。藍接的な温震依存性

が含まれないとしても、変数yの温度変化を通した故存性が現れることに注意する必要があるc 臨

界点における中らぎの振幅辻、熱ゆらぎの場合誌ど特異な挙動は示さない。一殻に強犠牲が発生す

る(百ニ 0)近容が問題になる場合、振幅は uに比例して減少する頭向を示すc

§お
くS2)Z(Y)= (S2)Z(0)一一-cy十・・・ (131) 

TA 

c は比例i孫数である。後の計算の都合上、付寵する採数9To/TAを付けた。このように定義すると

cは定数と金札その笹はuに関する 1陪被分により次のように決まる。

ゃ f∞dωδ f_ {_.¥ wr(q，w) i :: (S2)Z(計二百>= I 一一{χ〈q)2 } 
。ムd ん πδylω+  r2(q，ω) J q -~、，

3 ""' (∞ dw fδ[χ(ョ)r(q，w)]ω
軍一 一

-N6十ん πl ay w2 + r2(q， w) 
ωr(q，ω)δr(q，ω) i 

-[x(q)r(qういJ)]rワ宮内仁 、1ヮ一一一一}
δy J 

3 ~βrn (00 dω2J~ 3 ~ 1 "ar山
竺一石 )~χ(q) -;;^~ I ー ヨヱ-7\~2 > ~ ::x( q) -;;^~ 。ヤ δuん π〈ω2十F3〉2NOケ

9τ、 3~ 1βr"  I 
・一一二c= -T〉 -x国 -ii
TA ~ N6γπθy Iy=o 

一般に、ローレンツ聖の分宥は高い居波数領域まで辻E立ち立たない。そこでここでは、減衰定数r
に周波数依存性があると仮定したc 第2式では [χ(q)r(qぅω)1の積の y1衣存牲が弱いことを考意し

ー誌の項を無視できる。また、第3式の被積分関数に現れる毘波数依存性は、 ω/[w2+ r2]2 rv 1/ω3 
となるから、高島波数積域は讃分にあまり寄与しない。主に譲分に寄与する母国波領域では Eの

震波数依存性を無説できる。このように考えて、ゼロ点ゆらぎり uに比例する係数を求める式が

得られる c純粋なローレンツ型の場合には、 (124)を代入することにより、

(132) 

CニトZ44Ji (133) 

が得られる o SCR理論では、低いエネルギー領域でのぞロ点ゆらぎの振幅がほとんど変化しない

と仮定するが、実際はそうではない。

4.3 New Explanation of Curie-Weiss Law 

以上で、必要な準情が整った。そこでこれから、新たなスぜンゆらぎ理論に基づいて得られる種々

の磁気的性質、例えiま礎化率の Curie-¥Veiss別に従う温度依存性などについて説明する o SCR理

論では熱ゆらぎの振幅が孟夏変北し、またモード間結合を考患に入れることが重要で、あったむこれ

らに代わってこれから重要と去るのは、すでに述べた2つの仮説である。

その 1つは、熱ゆらぎの振幅とゼ、ロ点ゆらぎの振幅の両方を合わせた全振幅の値が、常に一定の

値であるとする (TotalAmplitude Conservation)条件を仮定することであり、母次元の有限サイ
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ズのHubbardモデルの数値計算でこの性質の或切立つことが確かめられている。式で表すと、誌

下で示すように熱ゆらぎの 2乗振幅とどロ点ゆらぎの2乗掻揺の平均値に、発生した礎支モ}メン

トの 2乗を足した和が、常に一定に保たれることを意味する。

ヨ

(S[oc)tot = (S己c)T(Y，Yz， T) + (S己c)Z(Y，Yz)十三 (134) 
4 

σは、 μBの単{立で表した原子当たりの礎化 M の檀として定義する (M=NoμBσ)。ここで、異

方性を考慮に入れた熱ゆらぎとゼロ点ゆらぎの援幅は、次のように表される。

・熱ゆらぎの援幅

') ¥ I ，， 3To 
(SioclT(払ぎわt)=一一[2A(払t)+ A(YZl t)] (135) C/ .l- ¥ijluNl-;  T

A 

・ゼロ点ゆちぎの振福

3To 
(Sfoc)z(Yうあ)= (S[oc)z(O， 0) 一一~Vc(2y十Yz)+ー・・ (136) 

TA_ 

SCR理論の場合に辻、自由エネルギーの最適化の条件から磁イヒ率の龍やモーメントの鐘を宣

接決定しようとする。一方で新しい考え方に掠れば、逆石室化率Hβfの穫が礎イヒに対する垂産或

分のゆらぎの振幅に影響を与え、 δH/δMは平行成分の中らぎに影響する。これら 2つの逆磁北
率、 H(Mf，δH/δMの M 依存性は議化曲隷から求められる。つま与、任意の M の植に対する

Total Ampli七udeConserva七ion(TAC)の条件辻、磁化曲線を決めるための条件と見なされる。こ

れが、第2の仮定、 GlobalConsistency (GC)の具体的な意味である o 2つの異なる逆礎化率の或

分 YC( H/MラYzC(δHj8lt.{の関iこ成り立つ関係 (112)、

jθuδH  
U江 HjM，Yz=y+σー α一一 (137) 
fθσδM 

よ号、 TACの仮定(134)は、久 y，匂/8σ のイ車の轄に成り立つ関需を与え、つまり常鍛分方程式と
見なされる G この解として礎北曲隷が得られる。

4.3.1 Another New Origin of Curie-Weiss Law 

議分方程式の解から議気釣性質を導くf7tlとして、まず最拐に常磁性状態の磁化率の Curie-Weiss 

期を取り上げる。スピン援幅一定の条件から SCR理論の結果に類f.lj_した式が得られる。以下では

新たに得られる結果を、 SCR理論の結果と比較し之とがら示すG

・ゼ2点ゆらぎを考慮して薪たに得られる結果

スピン振幅一定の条件により、常識性状態(σ=仏 Y= Yz、t> tc)とゼロ磁場にお汁る臨界

点(σ=0、百 =Yz=仏 t= tc)におけるスピン振幅が等しいと置くことから、

(S[oc)T(払百，t)十 (Sfoc)z(Y'y) = (Sfoc)T(Oヲ0，tc) + (S[oc)z(Oぅ0) (138) 

が得られるむさらにゼロ点ゆらぎに関する (136)を上の (138)に代入することから、次式が

得られる c

? ¥ / .， 9To ，~") 
(Sioc)T(Y， y， t)一:;，vcy = (S[oc)T(Oラ0，tc) 

TA 
91工
τ'l.cy = (S[oc}T(Y， y， t) -(Sroc)T(O， tc) 
.LA 

(139) 
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上の第2式は第 1式の左濯の熱ゆらぎの義揺を右辺に移項し、両辺の符号を毘転して得られ

るG この左辺はゼロ点ゆらぎの u依存性(臨界点と常磁性状態における掻揺の差〉に畠来し、

右辺には熱場らぎの振幅の差が現れる。このように、振幅一定の条件を常犠牲状態の場合に

適用すれば、逆議化率 yの温度依存性を求めるための式が寄られる。

• SCR理論の結果

比較のため、 (76)を再度ここに示す。

1 1 5_~ 
一一 =-÷-b〉;(Mp-M-p)(n
X(T) χo 3乍
1 5_~ 

0=-+言b) ~(Mp . M_p)(Tc) 
XO <)-; 

1 5_ I~._ _ ~. ._， I 
・一一 =:;;b I ) ~(Mp. M_p)(T) -) ~(Mp. M_p)(え)1. X(T) -3" Iム P ーム | 

L P P J 

この式辻、 (139)の第2式と全く同じ形をしている c

2つの式の違いを明らかにするため、これらを次の共通の%にまとめてみる。

-L=g[(S主c)T弘T)-(8roc)T(0ラOうね]ぅ 作 1/χ(T)
χ(T) 

両者の違いは、この採数gの意味合いの違いに嬉着する o SCR理論ではこの保数辻、理論に含ま

れる独立なパラメータであり、磁北由議の M3の展開係数(あるいは自出エネルギーの 4次の震
関倖数)bに等しい (gcx b)。

礎化曲線:H=αA1+ bNI3十・・・

一方新たな理論によれ!f、スピン振幅の保存賠によってこの式が導かれる G この係数は、ゼロ点ゆ

らぎの議場による持髄効果に関孫する(g cx 1/0)。

91工
惜し)z(y)= (8己c)z(O)-Oy， C =京三c

..LA 

そのため、スピンゆらぎのスベクトル分布が係数 Cの誼に彰響する。これら 2つの理論の結果に

ついての実験による検証については第5節で述べる。

4.4 N ew Origin of Magnetic Isotherm 

次に、基底状態と臨界点にお汁る礎化曲譲について説明する。 SCR理論では、自岳エネルギー

の礎化についての 2次の畏関捺数のみが主にゆちぎの効果の影響を受けるとし、 4次tJ_上の畏関採

数への影響を無視したため、磁化曲認が問題に会ることはなかった。

4.4.1 Magnetic Isotherrn in the Ground 8tate 

スl!ン譲幅一定の条件を、基底状主主 (σ ヂ0、yヲ!:.yz、t= 0)とゼ口磁場の臨界点 (σ=0、

安=yz= 0、t= tc)における振揺が等しいとした形に表してみる口

め巾yz，川 (140) 

。。
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ボース因子の存在のため、基底状態では熱ゆらぎの振轄が蕪誼でき、熱ゆらぎとゼロ点ゆちぎiこつ

いての (135)、(136)を代入すると、全振幅保存則 (TAC)は次のように表される c

') ¥ I~~' 3To I~ 0-2 9To A I~ " ，.......') 
(Sfoc}z(Oラ0)--;;;v c(2y十yz)十一=:;'U A(O， tc) + (Sfoc)z(O， 0) TA -，-'" ' u~1 • 4 TA 

rr2 文弘 Qれ
・二一一 ~Uc(2百十叫=」A{OJA.. 4 TA -'-i7 'i7"'/ TA 

uとあは (137)の関係で結ぼれている。これを雛分方程式と考えてその解を求担うることから基底

状態の磁イヒ畠線が求まるつ

上の徴分方程式は、立ニ官1(σ2_ 0-;)の形の解を仮定して解くことができる c まず、弘、 2y十め

が次のように表される。

(141) 

立z-官十σ喜=叫が-0-;)う お十yzニ f民 (50-2- 吋)

これらの結果を方程式(141)に代入して整理する。

(~ -誓cY1)σ2+号[CYlO-;-A仰 c)]= 0 (142) 

在意のσの値に対して方程式が恒等的に成り立つことから、解に含まれる未知のパラメータ yl，σ?
の値を決定できる。

15マ工 1 ， ，_ ....，  ，_ . _".  ，_ _ 9Tn ，，_ 3 O-~ 
一」cU1=-9 A(Gみ)ニcuA つま号、 {Sroc)T初予0，tc) = :U A(O， tc) = ~ X uA8 (143) A ~tI.L - 4' ~~\~'VCJ - ~tI.L ~s ， -<>- /，  \~locIL \V'~'VCJ - TA ~~\V ， VCJ - 5" 4 

この内ののの植は外部磁場 hニ0匂=0)の基底状態における自発議化の値を表す。上のσ?の
値についての結果は、 SCR理論で就に導出さ紅た関係式と全く同じである。これに対し吉1の植に

ついての結果は、 SCR理論とは全く異なるものである。この僅は自由エネルギ}の説化に関する

4次の展障係数 bに相当する。 SCR理論では、るは理論の独立なパラメータとして扱われ、その

値はフェルミ準{立近寄の状慈密麦由慈の形状によって決まると考えら乱ているc 上の結果(143)に

よれば、この憶はむしろスピンゆらぎのスベクトル分布を持徴付けるパラメータ丸、 TAによって

決まることになる。

解が得られたことにより、基底状警の議化岳線が決定できた。

九=TAσ訂=TAYlσ(σ2一 σ;)

巾-H=-T三ァ{-(.NoμBσ8)2十 M
2}M三 αM+bM3

2N3μb 
TAYl _2 1 Tl _2 L TAYl 1 T] 

a=一一一一一旦σ=一一一一一一一一一σ b= 一一一一=一一一一一~
2NoμL82JVDμ~ 60c'九

Sヲ

2NJ品 2N5μち60cTo

実験との直接的な比較が容易な式を導くため、無次元(J)単柱で表した第1式の変数についての次の

定義を用いて第 2式を導いた。ただし、 g=2を仮定したむ

(144) 

-議気モーメントと議場

}J=込山;=NoμBσヲ H=土ー
h

-
gμB 2μB 

(145) 
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-議イヒ率

空No庁/。安
否
= (gμB)~:":'τムー = (gμB)~X(O ， 0) 

1 フT4
一一一二一一一=ーニY ('.・ (123))
Noσ/2χ(0，0) No 

σ2T4 
:. h = No~ -:rf"1 Y = TAyσ 

2 No 

(146) 

係数 bは、礎化説定の Arrottプロットの勾配の檀かち求めることができる。もし他の実験から

スベクトルの轄 ToとTA が求まれば、新たな理論によって得られた上の結果が正しいかどうかの

検証が可能である。ここで重要会ことは、基底状態(怪逼題担)における議化曲線を決めるのは、

ゼロ点ゆらぎということであるc ゼロ点ゆらぎの影響を無視する SCR理論から、このようま結果

が得られること辻期待できないc

4.4.2 Critical Magnetic Isotherm 

臨界温度において (t= tc)、スピン振幅保存期を外部議場がある場合(σ チ弘吉ラfyz)とをい場
合(σ=0、Y= Yz = 0)の振幅の比較として表し、

q 

(Sroc)市川計(Sfoc)Z(Y'yz)う=(Sfoc)市川+(Sfoc)z(止め (山)

臨界挙動を示す熱ゆらぎの援幅A(払 tc)や、ゼロ点命らぎの掻轄の y弦存性に関する (127)ラ(131)
を代入すると、上の式は次のように書ける。

且 2 ヴマ

乙 -3c三旦(2y+ yz) = -{ (Sfoc)T(Y， Yz， tc) -(S己c)T(O，0， tc)} 4 --T
A 

円 31fT~
. .ポ'T1よ (2y'y+ 5z) + O(y， yz) 

_l_A 

寵界立では y<<1が成り立つので、ゼロ点ゆらぎの yや訟に比例する依存性よりも、熱ゆらぎ
の臨界挙動に起因する、/玉、#Z1玄存性の方が支配的になる。つまち、臨界温度における礎化曲線
の臨界挙動を支配するの辻、ゼロ点ゆちぎではなくて熱ゆらぎである。

官、めによヒ関する項を無視すれ誌、臨界磁化曲線の解を Y= Ycσ2β と板定して求めることがで

きる o Yz = Yc(2β+  1)σ2，6が成り立つことに注意し、これらを代入すると (148)り右辺の y依存

在は、

(148) 

2y'y + 5z = v1k' (2 + V2s + 1)σβ 

となり、 (148)は次のように表される。

31fT， 
σ2ニ 7fJZ-(2+JF立が

この両濯を等しいとする条拝から、夜定した解のパラメータを決定できる。

= Yc(J"4， Yc = {同;id)) (149) 
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こうして臨界猛度における uのσ怯存性のベキとして、生の値が得られたむしたがって、磁北曲
線については H が M の5乗に比例し、臨界指数 5が 5となる。

T~ M5 
h=TA勾 =TAycσοう H=  -./i 一一一 (150) 

一九市山 z、PN8μも

この結果は、非線形のモード詞結合保数きが臨界点でゼロと金ることを意味し、 SCR理論で発生

する告発礎化の不連続の問題を解決できる可龍性を示唆する。

以上、新たなスピンゆらぎ理論が正しいと仮定すれば、これら 2つのスピンゆらぎ理論のよじ較に

よ号、 SCR理論の問題点を次のように指請することができる。

・基底状態の磁住曲緩について、 s説七O鉛ne位r
え方を単純に諜用している G

新たiJ:ゆちぎの理論によれば、磁化曲線の形状に関保する自由エネルギーの磁イヒに関する 4

次の展開孫数 bは、スピンゆらぎのスペクトル分布を表すパラメータ TA、九で全て決まる

ことが示されたc

-臨界点において、 Arrottプロットわ直様性は一般的に或り立た会い。

新たなスピンゆらぎの理論によれば、低j昆裡設で磁fヒ曲報を支配するのはゼ、ロ点ゆらぎであ

り、臨界点では熱ゆらぎである。臨界点では熱ゆらぎの臨界挙動を反映し、臨界礎化曲親と

して Hcx: lv15の関採が成り立つ。

いま説明した範屈でも、これらの点で2つのスピンゆらぎ理論に大きな違いがある。 (143)の自発

磁化と臨界点でのスピンの熱ゆらぎの議幅との関係のように、 SCR理論で得られる結果は新たな

理論でも同様に成り立つことが示される。新たな理論で初めて導かれた結果が、実験結果を用いて

どのように検証されているかについては、次の第5館で紹介する。

4.5 Summary 

この麗では、 SCR理論と辻異なる新たなスぜンゆらぎ理論について説明したG この理論では、ス

ピン援幅の保存期から得ちれる、次の閉じた形の 1階の常機分方程式が崩いちれる。

F(M2iZ)=0 (151) 

この解を求めることにより、以下議気的性質が導かれることを説明した。

・礎化率の Curie-Weiss尉の温度依存性

・基ま状惑の議化菌隷

4次の展開係数 b辻、詫来の S¥V理論や SCR理論と異なりスピンゆらぎのスペクトルパラ

メータ TA、九から求まる0

・臨界礎化出稼

H cx: lVI5， (蕗界指数多 0=5)

結局、この章のまとめと結論として以下の項目を挙げることができる。
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• 2つの叙説に基づく理論であること

-Total Amplitude Conservation (TAC) 

ゼロ点ゆちぎや熱窃らぎの寄与、発生する自発礎化のそれぞれが、独自の温度依存性、

議場抜存性を示しても、それらの和としての全スピン振幅の僅は保存され、一定に保た

れる。

-Global Consister同ア (GC)

礎化率の逆数の M 依存性がゆらぎの振幅に影響を及迂すことから、 TACの板説を磁

化畠報の関数形の謁たすべき条件と見なすことがこれに当たる。

• SCR理論の密難を解消する新たな理論の特撮

磁気的性賀に対するスピンゆらぎの包括的な影響

スピンゆちぎの挙動が、磁気的性質のほとんどすべてに影響を与える。 椀えば、基底状

態の議fヒ曲隷も例外ではなく、 SCR理論が考えた以上にスピンゆらぎの影響は多蚊に
渡る。

一議化曲線の溢度変化

磁イヒ曲隷の形状が温度変化するため、 Arrottプロットの査室長性は一般に成り立たまい。

ーゼ、ロ点ゆらぎの温麦、議場変イとの重要性の認識

一局在モデルと比較したときの詔違

常磁性状態で辻、買在モデルはゼ、ロ点ゆらぎを無視し、熱ゆらぎの高温近訟による現扱

いが許される。新たなスぜンゆらぎ理論も、ゆらぎが議気的性質の全てを決める点では

共通するが、ゼロ点ゆらぎの憲響のしかたや、一設に高温逗fJ2Lが成り立たない点などで

違いがある。

-SCR理論との比較

SCR理論による結果が、より厳しい条得{独立なパラメータ数が減るなど)で成り立つ

ことが示される。この理論によ仏多くの新たな性質が成り立つことが初めて暁らか

なった。
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5 Analysis of Experiments 

5.1 Introduction 

これまで、第1節では金属議性についての Stoner-Wohlfarth理論について説明し、その設の第

2箆でスぜン中らぎの効果を取り入れた SCR理論について説明した。 SCR理論;ま磁化率の Curie-

¥Veiss期の塩度依存性の説萌には成功したが、いろいろ菌難も含まれている。第4節では、その困

難を解消するために考えられた、 SC亘理論と全く違った彊点 (TACヲGCの仮定)に基づく新たな

スピンゆらぎ理論について説明した。

これら 2つのスピンゆらぎ理論の根本的な考え方に大きな違いがあるにも関わらず、 SCR理論

で得られる結果の一部辻、新たなスピンゆらぎ理論でも或ち立つことが確かめられている。さらに

TAC-GCの仮説に基づく理論では、 SCR理論の不都合がほとんど解泊され、多くの新たな惑気的

性質が成り立つことも初めて明らかにされた。そこでこの節では、新たなスピン中らぎ理論かち導

かれた種々の性賀が実験結呆を患いてどのように験証されているかについて説明する。まず、最初

に新たな理論によって得られた結果を実験との比較が容易な形にまとめ、比較のために，必要会理論

に含まれるパラメータの評錨について復習する。

まず、 TAC-GCスピンゆらぎ理論によって導かれた結果は以下の通りである。

1.常磁性状態における磁化率の Curie-Weiss剖

i昆震荻存性が、次の方程式の解から求められる (139)0規格化した逆議化率yの温度設春性

はゼロ京iゆらぎの振幅の大きさが礎場や温度で抑制されることに起思する。係数cの鐘が磁

性体にほとんど依存しないことに大きな特設があるc

T 1Vo 
c:y = A(y， t) -A(O， tc)， t = ;;" y = <L r; >~\rn (152) 

To
ヲ 2χ(O，O)TA

2.基底状態における邑発磁化

SCR理論と同様に、基ま状態における自発磁化と臨界誼度の間;こ関努式 (143)が成り立つむ

以下の関孫式の導出には合わせて式 (127)を患いたc

1 .， 5 円 5To_. (Tr ¥ 4/3 
一σ三=一{Sroc)T(Oうし)= ::，u C4/3 ( よ i 4-8 3\- lOCI1\-'~CI TA~'*/LJ\To) 

(153) 

3.自由エネルギーの 4次の展開係数の龍

(144)の議化曲線をモーメントについて積合することから、自虐エネルギーのモーメントに

よる展開が次式で表される D

1 っ F1 ~ rLl一つT守
Frn(1V!) = Fm(O) + ...1 ， - ，') M "L.十 M4， F1 =ーム (154) 2(知的対 4(gμB)4 NJ .LYJ_， .L 1 - 15cTo 

この式の大きな特犠は、礎化M の4次の係数がゆらぎのスベクトル轄を表すパラメ}タ TA
や誌で法まることである。したがって、実験で重義的に TAや九が求まれば、上の式を

吊いて F1の笹を評価することができるひまた F1の{遣は、議化撰定で得られた磁化曲裁の

Arrottプロットの額きから直義求めることもできる。この双方の値を比較すれば、式 (154)

が成り立っているかどうかがbかる。
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4.臨界礎fヒ曲隷について次の式が成り立つこと

臨界点において、磁場 H が礎化 M の5乗に比慨する関保 (150)が得られる。理論と実験の

比較に辻、臨界逼震の磁化由経のデータを用いて H がM4に比例するかどうかを確かめれ

ばよい。また、詑例関採が成り立つ場合は、さらにその係数の値が合うかどうかについても

確かめることができる c

h ( TA ) 2 A 1 T3 
i <l_rT1 r:A， (;:¥ ~ポヲ 万二一τ~ r~ ~ /~ A i-， ~ n 1'v[5 (155) 

TAσ l3πTc(2十V5)J ~， ~~ 2N8J1es {31rTc(2 + V5)}2 

上かち 2番昌の性賀については、両方のスピンゆらぎ理論で共通に成り立つが、残りすべては

TAC-GCの夜定iこ基づく理論によってはじめて碍られた結果である。

5.2 Experimental Estimates of Spectral Parameters 

理論に含まれる独立なパラメータと、それらを実験的に見積もる方法についても復習する。それ

ぞれのスピンゆらぎ理論に現れるパラメータを示すc

• SCR理論:3錨の強立なパラメータが含まれる:勾ラ TA，b 

・TAC-GC理論:独立なパラメータ泣 2留である:九ぅ TA

自由エネルギーの4次の展開保数 bの{直が、 ToラTAの，誼を患いて表されるため、 TAC-GC理論は

独立をパラメータが 1つ少なくて済む。実験結果と合わせるための調節可能な自由度が減る一方

で、逆に検証のための手段は増える。

これらのスピンゆらぎのスベクトルパラメータの値を実験的に宜護評錨するには、次の2つの方

法がある c

・中性子の非弾性散乱実験におけるスベクトル幅:勾ヲ TA

散乱強震を波数と罰波数の関数として観棋できれば、その分布幅の解析かちパラメータの植

を評髄できるむ

• NMRの毅和蒔間 T1の温度依存性:To 

常磁性領域で観測された温麦依君子性を、理論を用いて解析することにより、五の値を求める

ことができる。この鐘が求まれば、礎化澱定によって Tc，σoの植を求め、 (153)を利用して

TAの龍を求めることができる。

5.2.1 4・thExpansion Coe血cientof Free Energy 

スゼンゆらぎのスペクトルパラメータの鑑を、何らかの実験手設によって予め知ることができれ

ば、 (154)式を用いて計算した鐘と磁化由繰の Arrot七プロットの勾配から求まる値を比較すること

によってこの式の検証が可能である。表 4に、このような比較の例を示す。

lvfnSi、Ni3A1、SC3In、ZrZn2は、磁気的性賀がSCR理論を毘いてうまく説明できる化合物とし

て知られている c これらの物貿について、日本の磁性研究者によって精力的な萌究が行われた。一

方、 Y(Co1-xA1xhについては Yosimuraらによって樟られたデータと解析結果が示されているむ
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表 4:Arrottプロット的勾配の逆数

化合物 お(K) TA(K) 4TJj15To(K) F1 (K) [obs.] 

MnSi 231 2.08 X 103 5.0 xl03 8.2x103 

Ni3A1 3590 3.09 X 104 0.71x105 1.3x 105 

SC3In 565 1.18x104 0.66x10b 1.6x 103 

ZrZn2 321 8.83x103 6.5x104 1.3x 104 

Y(COO.87A1o.13h 2290 1.16x 10
4 1.57x 104 2.1x104 

Y(COO.85Alo.15h 2119 6.34x103 0.51x104 1.0x 104 

Y(Coo.83Alo‘17)2 2093 7.03x10
3 0.63xl04 1.6x104 

太字は、中性子散乱実験によって求めた龍、他は NMRと議化測定から求めた臼

太字で示した Ni3A1のパラメータは、中性子散乱実験によって直接求められた笹である oMnSi 辻、

Ishi泊waらによるもので、 NhAlはイギリスのLonzarichらによる溺定結呆である。これら以外の

化合物については、 NMRの緩和時間の測主と、議化測定から求めた岳発礎化モーメント、主の寵

から 2つのパラメータ丸、 TAを実験的に評frffiした5

実験で持られた九、 TA の薗を用いて計草した、自由エネルギーの4次の展開保数F1~こ当たる

2T1/15cToの催が表の第4列自に話されている (c= 1/2を仮定)0第5列呂辻、議千七曲議のArrott

プロットり預きから求めたF1の檀である。これら 2つの列に示した佳は、全く独立な異なる割定
に基づいて得られたものである o 2つの植を比べると、どの化合物についても、大きさは迂とんど

同じであり、せいぜい 2苦程度の範囲でよく一致していることがわかる。結晶構造や、含まれてい

る元素、磁牲に関与する電子軌道などの様々な点で異なるこれらの北合物について、上の表の2つ

列の値がほぼ一致すること辻、自由エネルギーの 4次の震関孫数についての (154)式が或ち立つこ

とを強く支持するものである c

5.2.2 Spec土ralWidths from Magnetic班 easurements

自発磁化とえの関係式 (153)と告住エネルギーの畏開式 (154)が共に正しいとすれ託、スペク

トルパラメータ五、もしくは TA のどちらかをこれらの式から清去することにより、新たな関係

式が得られる。開え誌、 F1= 2Tl/15cおの関係を用い (c= 1/2)、丸、もしくは TAをそれぞれ
民と TA、または F1 と誌を用いて表し、 その結果を (153)に代入すれば、

(ま)5/iJZ/;(白山

(去)5/3=wJAq/;(主t3
が得られ、 To，TA のそれぞれを Arrottプロットの勾記具、臨界温度乙、自発礎化%の植を用
いて求めるための式を得る c つまり、中性子散乱やN羽Rの実験に依らず、議気部定だけでスざン

(156) 

ゆらぎのパラメータ丸、 TAを評価することができる。
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以上の結果に従って、議北部定だ汁を用いて求めたスベクトル福わ評価と、 f患のNJ¥I[Rなどの測

定手段で求めた債が一致するかどうかを調べた結果を表 5に紹介する D 表 5では、 Yoshimuraet 

al. (1987)による Y(Co1-xAlxhと、 Shimizuet al. (1990)による FexCo1-xSi合金についてめ結

果を示した。第 2列と第 4>'lJの檀が礎化測定のみによって評価した値であり、第 3列、第 5到は
それとは異なる実験方法、解析手段で求めた舗である c このうち太字が NJ¥1Rの実験から求めた

檀であり、下線は後で述べる臨界議北由競の勾配から求めた値である。表を見れぜわかるように、

これら 2つの値はよい一致を示すことがわかる G

表 5:異なる解析方法で得られたおう TAの鎮のよと較

化合物 To(10
3 K) To(103 K) TA (104 K) TA (104 K) 

Y(Co1-xAlxh 

x = 0.13 1.92 2.290 1.23 1.16 

0.15 1.41 2.119 0.726 0.634 

0.17 1.27 2.093 0.846 0.703 

FexCo1-xSi 

xニ 0.36 0.640 1.179 0.727 

0.48 0.841 0.998 0.727 

0.67 0.680 0.987 0.725 

0.77 0.399 1.209 0.824 

0.88 0.340 1.518 0.917 

0.91 0.239 2.273 1.268 

このように、新たなスピンゆらぎの理論に含まれるパラメータが2つしかないため、様々な方法

で実験結果と比較し、理論で得られた結果を検証することができる。

5.2.3 Two Mechanisms of Magnetic Iso主herm

新たなスピンゆらぎ理論の出現により、基底状態の磁イヒ曲糠を説明するための2つのメカニズム

が並存することになったG

-外部磁場を印却することによるエネルギーバンドのスピン分権の増大

バンド理論や S七onerヰ万ohlfarth理論、 SCR理論ではこのメカニズムによって基底状態の磁

化曲線が支配されると考える。したがって、現象を支配するパラメータ辻、状態密度のフェ

ルミ直近傍の値や形状(畠率など)によって決まる。このメカニズムi二関わるパラメータの値

のエネルギー尺度は、 1電子励起の励起スベクト Jレの牙布轄に花表されるような、 104K に

も及ぶ非常に高いエネルギーとなる c

・ゼ、ロ点ゆらぎが外部議場によって抑制される効果
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TACラGC仮説に基づくスピンゆらぎの理論から導かれるメカニズムであるc議イヒ曲線を支

寵するパラメータはスピンゆらぎのスベクトル幅を表すパラメ}タ九、 TAである。これら

のパラメータは、バンド幅などに比べると 1ケ夕、もしくは 2ケタも小さい。

実験データに基づくこれまでの検証に張れば、後者が支持されることは明ちかである。バンド理論

を用いて自由エネルギーのモーメントに関する 4次の展龍係数の種を求め、それを実験結果(Arrott

プロットの有配)と比較してみたらよいと患う c 残念ながら今のところそのような計算はほとんど

無いように患われる。半導体的な状態審度をもっ良部は、メタ磁性転移の発生が期待される。実

轄に Yamadaによるバンド計算によって転移の生ずる可能性が明らかにされている。ただし、転

移が起こる議場は超強議場の領域にあり、通常の議場領域で観測される礎化畠線はバンド計算の結

果と矛盾するむ

5.3 Revised Rhodes-Wohlfarth Plot 

5.3.1 Rhodes田WohlfarthPlot 

次に、金罵議性と絶縁体磁性との性賓の違いをひと巨で理解させるのに役立つ Rhodes-Wohlfarth 

Plotについて紹介する。これは、縦軸に磁化率のキュリ一定数から求まるモーメント PCと低逼

で発生する議気モーメント PSとのよtpC/Psをとり、いろいろな強礎性体に対してこの比をキュ

リ』ー温度乙に対してプロットしたものである。このプヨットの倒を、図 10に示すs

函 10:Rhodes-Wohlfarth Plot (pc /Ps vs Tc) 

Pc/P 

向
Uハυ

内
〆
-

民
。

nu 600 400 800 1∞。
τc(K) 

PCの定義

2~ frn¥ NW2: 
(9μB)""X(T) = 組

3(T -Tc) (157) 

μ忌=μ1pc(pc十2)

Psの定義

μ=μBPS (158) 

ただし、 pc~ま礎化率の Curie戸Weiss 期から求まる有効モーメント!Leff から、 (157) にしたがっ

て定義され、 PsはμBの単f立で表した原子当たりの自発磁気モーメントで、 (158)で定義する(こ

こでは元の単位で表した磁化率が患いられていることに注意)。

Heisnbergモデルに従う絶縁体栓性の場合、この比は必ずちょうど1の植になる。一方、乙の値

は磁性体によって異なる龍をもつため、これらは図で示されているように、縦軸の檀が 1の本平

穣上に分布するc この水平線より上に分布するのが、金属議性棒であるc元々 Rhodes-Wohlfarth 

Plot辻、大きな比の龍PC/Psの磁性体の臨界温度 Tcが、多くの場合に怪いという経験的な傾向

を表すために考えちれたもわである。そのため次のような注意が必要である。

-590-
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-理論的な根拠がないこと c

PC/Psの比と Tcの2つの値の樟関に関し、何ら理論的な根拠があるわ汁ではないc 図10に

描かれている菌嬢も、単にできるだけ多くの点が載るように費宜的に31いた糠に退ぎないむ

-誕軸iこ用いる PCを定義することに意味がないこと。

雑議体議性の場合は議性イオンの量子化されたスピンが磁性を霊うので、その大きさを評価

するため、キュワ一定数から求まる有効磁気モーメントから PCを求めることは理論的な根

拠がある。金屠議?生の場合は原子当たちの礎気モーメントが量子化されているわけではない

ので、 PCを同じように定義することには，向の意味もない。

・横轄として乙を使うことに意味がないこと c

組縁体磁性の場合、えの値はモデルに含まれるパラメータである交換相互作男 Jの龍と間

程変の大きさである s この Jの植は個々の議性体の特徴であり、したがって、 Tcの鐘辻普

遍的な性賀としてあまりふさわしくない。 留の中では、絶隷体議性が Jの値に応じて分布

する様子が単に現れているだけであり、えでプロットすることについてのそれ以上り意味は

ない。

5.3.2 Universal Behavior of Mangetic Susceptibil誌y

Rhodes-Wohlfarth Plotを到な観点から考えるために、まず TAC-GCスピンゆらぎ理論から導

かれる磁化率の温度依存性に、普遍的(universal)な性賓が含まれていることについて指摘する。

す去わち、磁化率の温度依存性が、議性体に告らず同じ形の方程式 (152)、

cy = A(払t)-A(Oラtc) (159) 

の解として得られることに関採する性責である。この式 (159)では、温度が t= T/見、原子当た
りの譲先率の値が Uニ No/2χ(T)TA を用いて表されている。臨界現象の取扱いで、物理変数の笹

をそのまま考える代わりに、ある輩で割った比の値を用いることをスケールすると言う。適当な植

でスケールした変数の開には、 f可らかの普遍的な関係が成り立つことがある c 今の倒に賠して言う

と、 (159)の解として寄られる立の混度勾配、つま与 dy/dtの檀は、議性体に俵らずほほ同じ{直に

ごとることが期待される。 SCR理論では、自出エネルギーの 4次の麗開毎数によって上の式の定数

cの僅が決まるため、普遍牲は或ち立たない。この値は犠牲体によって禄々な値をとる、独立なパ

ラメータであるとむしろ考えられている c

さちに、議化率 χ(T)の温度抜存性が Curie-Weiss期を溝たすと仮定すれば、 iVO/χ(T)の温度
向配について

dy /， ， ¥ ... T A dy 
~/;:'\ = 2TAY rv 2TA ~: (t -tc) = 2一一(T-Tc) X(T) -.<J.LA t/ ，-.....LA dt ¥" "c; - .... T

o 
dt 

lVo ""TA dy 
. '(T -Tc)χ(T) ー九 dt

が成り立つことがわかる。

(160) 
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5.3.3 Proposal of New Plot 

礎化率の Curie-¥Veiss射を表す (160)と、自発議化σsとえについての関係式 (153)を組み合わ

せることによって興味深い関係式を導くことができる。有効磁気モーメントを用いて表した (160)

と、 SCR理論と共通に成母立つ (153)をまず再度書き下す。

・議牝率の Curie-Weiss賠

12 _ TA dv 
十 =2二 i ， hg=μeff/μB)
σdTo  dt 

*自発磁北とえとの関採

a~ __ To _ (T" ¥ 4/3 
」ニ 5ーニ0，1/"1. 1 =--V J 
4 -TA 匂リ ¥To)

これら 2式に共通に現れる TA/丸の土との植を詰去することによっ、次の関係式が得られる。

(161) 

(162) 

(T23/Z4  - )~i)(附
-10C4j3dy/dt ¥五

右辺に現れる勾配 dy/告は、普遍的な方翠式 (15貯の解から求められることから磁性体に依らな

い定数であるとみまされる。したがって、 σeff/ι とTc/九の関に普遍的な関需が或り立つこと

が導かれた。種々の金震強磁性体の σe笠/σsの値を Tc/誌の比の値に対してプEツトすれ誌、あ

る共通の曲隷上に分布するはずであることを意味する。

HeisenbergモデJレに従う絶縁捧の場合は、キュリー温度は特接的なエネルギースケールである

交換桔互作用と誌ぼ間程度の大ききとなる (Tcrv J)。したがって、この場合の内定/むの龍を、同

様に Tc/Toに対してプロットすれ託、堂に σeff/σS rv 1が満たされるため、すべてが乙/おが 1

程度の植をもっ謀られた領域内に分布することが期待される。すなわち、 Rhodes-羽TohlfarthPlot 

のように水平隷上に宗く分布するのではなく。金属議性体力分布を廷長した T~I九 rv1 の極限の、

限られた額域に Heisenberg礎性体が分布する。

5.3.4 Comparison of Two Plots 

Rhodes-Wohlfarth Plotに代わるものとして Takahas訟が提案した新たなプロットについて、実

際にそれが正しく意味があるかどうかを確認するには、同じ実験データを 2通ちの方法でプロッ

トして比較してみればよい。 YxNiy合金について T回 ukeらのグループは、自分らと地のグルー

プによって得られたデータを 2通りの方法でプロットした結果を報告している [7Jo後らの結果を

醤 11([7JのFig.4)に引思する。右函中の実線は、理論の結果 (163)に詫って計算した値を表す。

この図より、左の留で分散していたデータが、右の圏では理論曲線の近くに集中する頬向がはっき

りとわかる。この結果は、新たなスピンゆらぎ理論によって導かれた議化率の逼度長存性に慢し、

普遍性が成り立つことを実験的に支持するものである。

つ山od 
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図 11:Rhodes-Wohlfarthプロット (a)とTakahashiによるプロット (b)との比較:a h: YxNiy 
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5.4 Critical Magnetic Isotherm 

臨界礎化曲報が実験でどのように検証されているかについても次に紹介する。臨界温度で成り立

つ礎化曲糠(155)辻、式の変形によ与、

H-i-Ti  -

-2Ntμ皇{3πTc(2十V5)}2

(せ T2z~)二 2[3π(2+VS内μ2 一三一BT~ λf 

(164) 

と表される。ただし、の =J.'¥1s/NOf.J，B は、基底状惑における嘉子当たりの礎化を表す。実験によ

る検証のポイントは、 H/MとM4の間に比担j関係が成り立っかどうかをまず確かめことと、さ

らに理論で得られた上の比部語数の結果を定量院に確認することである c 実擦には、 M4をH/M

対してプロットして存られる勾配から求めた TAの値を、これとは異なる他の実験で得られた TA

の檀と比較し、互いに一致するかどうかを薙かめることになるむ

5.4.1 Critical Magnetic Isotherm 妊治Si

犠4、なモーメントが発生するほとんどの弱強議性体の磁化畠線を Arrottプロットを用いて表す
と、どの温度領域でもよい直線性を示すことが知られている G しかし、 lVlnSiのArrottプロット

については低湿領域を除いて亘線にはまらず、上に邑の患をしている。この MnSiの磁化曲援の

ArrottプロットがD.Bloch et al. (1975)によって報告されている問。国 12は、捜らの Fig.2の

臨界温震 (Tニ 29K)のデータについて、 Takahashi(1986)が J.'¥14の値を H/Mに対してプロッ

トした結果である(開の Fig.的。この物責は、空間反転対君、性を欠く結晶構造をもち、その影響

で強議d註とは異なる長居壊の helicalな磁気構造が秩序状惑で発生する。その影響で、母磁場鎮域

の極限まではプロットり直様性がそのまま成寺立たない。

国 120)勾自己から求められるスベクトル幅の値として、 TA = 1.29 X 10
3 Kが得られるむこれに

対し、中性子散乱の敷乱強夏の技数故存性から亘譲求めた値は TA= 2.1 X 103 Kであり比較的よ

い一致を示している。発生する磁気モーメントが位と比べて少し大きいという理由から、:LvInSitこ
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ついては椀外的に Arrottプロット的査報性が或号立たないと最拐の境は考えられていたc現在わ

解釈では、これはむしろ剖外ではなく、 Arrot主プロットの直線性;訂正逼鎮域だけに謀って成存立

ち、自由エネルギーの 4次の畏間保数が臨界温度で0になるというのがー設的な性質である。

T; 

をふき与
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喝喝e

3義制
緩
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し参

私葦

a，;!i !.草 弘袋 乱事

蕊ノ島護 老並立為/言葉縦茸/望;)}

図 12:MnSiの.<¥14vs HjMプロット

5.4.2 Critical Magnetic Isotherm -Fel-又CoxSi

MnSiと同じ結晶構造をもっ半導体的な伝導性を示す FeSiに、 Coをドープした合金 (FeラCo)Si

で弱い遍歴強磁性の発生することが知られている o Shimizu et al. (1990)は、この物賀で測定さ

れた臨界温度近傍の磁化畠隷について、 M4を Hj1vfに対してプロットした結果を報告している

[10]0この論文のFig.10を国 13に示したc

この図 13からわかるように、両者の間にはよいよ七割!関祭が成り立っている。匿の右舗の表の第

3弼目に、こ丹比部採数の短から評倍したスペクトル幅 TAの鐘を太字で宗してある。この催は、

法温犠化庫総の Arrottプロットの勾配の植を用いて (156)に従って求めた第2弼自の舗とよい一

致を示している。どちらも議化由隷の解析から求められた龍であるが、異なる温麦領域のデータが

用いられ、議イヒ畠報を支重己する原虫も全く異なる。基互支状室長の磁化菌線にはゼ、ロ点ゆらぎの磁場iこ

よる持制効果が影響し、寵界議化畠競は熱ゆらぎの臨界挙動の議場効果を反映する。このようにし

て得られた2つの龍がよじ較的よいー設を示すことは、背景にある理論の正しさが実験的に実証され

たと言える。

5.4.3 Critical Magnetic Isotherm of Ni 

最近では、 Niについての高温での礎化曲報の測定が Nishiharaet al (2007)によって行われた 9

Niの惑気モーメントは 0.6μBであり、 MnSiよちもさらに大きな値をもっ O この蕗界温震におけ

る礎化潤定の A14 とHバfデータの障によい草綾註が或り立つことを示したプロットが図 14(西
原誌による提供)である c 直綾性が成り立つように (Hcx lVf8を袈定)臨界磁イヒ曲畿の臨界指数を

求めると、最適な植として dニ 4.78が得られ、スピンゆらぎ (TAC-GC)理論で得られる 6=5の

億に近い値である。

この国 14の勾配から、スどンゆらぎのスベクトルパラメータ TA= 1.76 x 104K を求めること
ができるo Niについては中性子散乱によるスぜン設の測定結果があるので、その分散関採を利用
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スベクトル幅の評倍 (TA:勾配より〉

化合物 TA (104 K) TA (104 K) 

FexCo1-xSi 

X = 0.36 1.179 0.727 

0.48 0.998 0.727 

0.67 0.987 0.725 

0.77 1.209 0.824 

0.88 1.518 0.917 

0.91 2.273 1.268 

してスペクトル幅を見積もると TA= 1.26 x 104Kが拝られ、これら 2つの値はよい一致を示して

いる G

5.4.4 Critical Magnetic Isotherm of Fe 

Feについても、臨界湿度を越える高逼までの様化遅程の測定がHat臥 Chikazumi(1977)によっ

て行われている [11]0後らによる礎化薗畿の ArrottプE ツトの結果 ([11]のFig.討を図 15に示

すc 臨界溢度(T= 1033 K)における礎化曲糠を用いて得られる臨界指数の檀として、 d= 4.6が得
られている。この場合についても M4の値を HjMに対してプロットすればよい宣線性が成り立

つことが予題される。 Feの磁気励是についても中性子散乱の実験が行われているが、 M4vsHバf
プロットの勾配の植についての解析は未だ行おれていない。

5.5 Nega土iveMode Coupling? 

定性的な面に限ったとして、バンド理論が礎化由競の説明にどの程震役に立っかどうかの判断に

利用できる倒がおSiである。この物震は半導非的な伝導性を示し、常磁性的な磁化率の特異な温

度変化についての Jaccarinoet al.の報告 [12]以来、これまで多くの研究者の関心を集めてきた。

低温での磁化率は、半導手本的なエネルギーギャップをま映する指数関数的な温度変化を示して増大

する G その後、 400-500Kの温度で最大値を示し、さらに高温では Curi←Weiss期に従うような逼
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図 15:FeのArrottプロット:臨界磁イヒ曲線、

M cx. H1joから求めた臨界指数の鐘は、 6竺 4.6

度依存性を示して減少する ([12]のFig.2)。結晶構造はこの論文の Fig.1に示されているように

MnSiと同じ立方晶である。鉄原子は 4サイトあり、空間前者反転対者、性がない。

5.5.1 Candidate for Negative Mode-mode Coupling 

遍歴電子磁性の観点からこの物質が関心をもたれる理由は、モード間結合律数 bの脊号が負で

あることを仮定して、 [12]のFig.2の磁fヒ率の温震依存性を説明しようとしたことによる。 SCR

理論では、自由エネルギーの磁化による畏開の 4次の係数ちは、状態密、度のフェルミ準f立での雛

係数で決ま号、関えばその 4次の震関採数は次のように表される。

FM)=F(0)+EM2JM4+ ぅ b=主I( P:) 2 _ ~f~ I 
2 '4 p:5l¥ρ} 3p I 

最も簡単な半導体のモデルとして、図 16に示すような箆形の形をした状議密震がエネルギーギャッ

プの商舗に存在する場合を考えてみる。このとき、フェルミ準位における状態密震の 1次の雛孫

数はゼロ {ρ'(EF)=0)となり、 2次わ徴保数 ρ匂EF)の特号が問題とをる。フェルミ準f立近接での
状聾密震が由形をしている今の場合、フェルミ準位での 2次の犠保数は有思温変で正の龍となり、

(165)によって4次の展開係数 bは負になると考えられる。フェルミ分布関数の溢度依害性によ号、

ギャップの内部に状態密愛が実質的に発生し、有賎温度のフェルミ準位近傍の状態密度関数が正の

(165) 
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f遷壁電子磁牲とスピン揺らぎ理論j

曲率をもっ放物線で近棋できることによる。逆にフェルミ準位近傍の状替、密度由競が邑形の場合、

その 2次の微俸数は負になり、 4次の展開係数は正になる。

p(ε) 

p 

ーム μ ム ε 

函 16:半導捧的な状態密震 (bが負になる場合)

函 16の状悪客、裏曲線を用い、キ巨互イ乍吊がない場合の義化畠線を計算した結果を函 17に示す。基

2.0 

1.5 

)l 1.0 

0.5 

ao0.M 0 
0.5 1.0 1.5 2.0 

B 

4.0 

一一-T/A = 0.2 

ミ2.0

0.0 
0.0 2.0 4.0 

BlM 

密 17::醸イヒ臨隷:M vs B (左)と、 Arrottプロット:M2 vs B/M (右)

表状態と有限温度の場合について、外部議場 Bによって発生する磁化 M の値が左留に示されて

いる。横軸の磁場はバンドギャップの大きさでスケールした値である。 T=OKの場合、礎場が

ギャップの値を越えるまで辻議気モーメントは全く発生しない。それ以上の磁場に対し、発生する

モーメントは磁場の強度に比併して増加する。者隈湿度では、熱効起によって発生する磁気モーメ

ントの寄号が付け加わり、礎化曲議の額きの変化が連続的になる。

右留には、 T/ムニ 0.2の場合の議化曲殺を Arrottプロットで表示した結果を示したO このよう
に議化曲隷をプロットしてみると、全ての磁場領域でその{頃きが員の笹になることがわかる。つま

号、フェルミ準位近接で状慧密度菌緯が由形の場合、負の結合採数 bが寄られることがバンド理論

によって理解できる。

5.5.2 Observed Nonlinear M-H curve of FeSi 

モード間結合定数 bの符号を実験的に確かめるには、磁fと曲緩の Arrot七プロットの勾配の特号

を調べればよい。この物質では畦温で発生する議気モーメントが犠小であるために精度の高いilU

月
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定がなかなか難しかった。そのため負の有配が実験で観測されたこともあった号純良企試科に対し

て SQUIDを用いて行おれた Koyamaet al.の灘定結果 ([13]のFig.めを図 18Vこ示す。この国で

は、見やすくするために温度によって Arrottプロットの HjMの原点が移動していることに注意

が必要である。留を見ればわかるように Arrottプ官ツトの勾配は、バンド理論で期待される負の

億とは異な母、互の藷が得られた。負のモード関結合のメカニズムの検証になると期待されたが、

結売は、 γ>0の結果が寄られた。

M2-HjM 
0:3 

ハU<
 
γ
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毘 18:FeSiの異常磁性:磁化率の温震抜存性の起源

5=x-1(T)打 (T)M2+ ... (166) 

5.5.3 Reason for Positive Coupling 

滞定によってモード関結合定数として正の値が得られたことは、バンド理論に基づく磁化曲鎮

の考え方が定性的にも否定されたことを意味する G スピンの熱ゆらぎの寄与だけを考意に入れる

SCR理論でも、モード詞結合係数の起源についてはバンド理論と全く同じである。したがって、結

合係数が正iこなることを理解するのはこの理論でも難しいむ一方、新たな TAC-GCわ考えに基づ

くスピンゆらぎ理論でば、以下のような理解のしかたが可能である。

1.キャワアの熱的爵起によって生ずる磁気励起

名温度Tにおいて、熱的な励起によって生じたキャリヤに付随して磁気揚起が発生する 5 そ

の場合、スピンゆらぎの全振幅はキャワヤ数に比例する 5

(Sloc 2)tot cx (n)(T) t"V一定 (167) 

振韓が温度で決まるキャリア数に抜存しで決まると考えることが重要で、ある。一方、バンド

ギャyプのエネルギーに比べて十分低い通常の磁場議域では、議場によるキャリア数への影

響は無視でき、磁場効果について辻振幅保存則の成寺立つことが顛待される。

2.振輯保苓則によるゼロ点ゆらぎの振轄の変化

co 
ou 
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f遍竪電子議住とスピン揺らぎ理論J

とくに抵温領域ではゼ、ロ点ゆらぎの議場効果が磁化曲線に影響し、また、ゼロ点ゆらぎの振

幅i土、一般に逆磁化率に比関して減少する。したがって、援幅深存期によって逆磁化率とモー

メント M2の増大が互いに釣り合う関係にある。この逆磁化率の M2に比例した増大は、自
岳エネルギーの M に関する 4次の震関採数bが正であることを意味する

結局、全スピン振幅の鑑に温度変fとがあるという違いがあるものの、磁場効果について辻情ら特
別なことが起きているわけでは立い。それぞれの逼度におけるスピン振幅保存期よって礎化曲線が

決まるという基本的な考えに何ら変更誌ない。

上に述べた考え方に従い、 τ'AC-GCスぜンゆらぎ理論を少し修正した理論を用いて計葬したモー
ド間結合定数 7の温麦依孝子性を函 19(左)に示す。図 19(右)は Koyamaet alによる礎化畠報の

Arrottプロットの勾配から求めたモード間結合定数の温度依存性 ([13]のFig.めであるむいずれ

の図でも低温での温度変化が非常に急散であることから、縦軸には対数スケールが用いられてい

る。理論ではキャ 1)アの熱励起のための半導体のモデルとして、左の図の挿入函に示した状議密裏

10悪

10' 

10' 

iミ- lIT' 

10詮

10' 

'¥0:' 
00 05 H) 1.5 

T!，主

"，事
h 地嘗明白拳一

10主
o 100霊祭os部持参絞殺容総 ro設

す{特

図 19:Fe訟の非諌形モード関結合定数 γの逼度設存性: (左)Takah儲 hiによる討算結果ヲ(右)

Koyama etl al.による灘定結果

(バンドギャップの中央が原点で正の部分だけ示した)の形を張定して 4次のモード間結合定数が計

算された。定量的な比較はできないが、温度の低下によって結合定数の値が低逼で 105措程度も

急敢に増大することは、理論でも同様な傾向が得られている。正のモード間結合定数が得られ、そ

の温度設存性についても定性的に再現できたことは、礎場によるを争らぎの援幅の抑制が礎化曲様を

決定するという我々の基本的な考え方が正しいことを支持する結果である。

5.5.4 ~まetamagnetic 宝'ransition of FeSi 

モード間結合定数が負であるとすれば、自由エネルギーの磁化依存性に 2つの橿小値があるこ

とを意味し、(議場によって磁化が不連続に変化する)メタ議性転移が生ずる可能性がある。この

ような観点かち、 FixedSpin Methodと呼ばれるバンド計算の手法を用い、議気モーメントと議

場との関係が Yamadaet al.によって計算されている [15]0計算で得られた磁化曲線がこち論文

の Fig.4 ~こ示されている。この結果に依れば、磁化 M が不連続に変化することからメタ蕗性転

移が確かに起き得えることがわかるむただし、転移の発生には、数吉テスラもの超強磁場を必要

とするむ一方、 Koyamaet alによる測定では数テスラ程衰の議場が用いられ、上の計算に比べて

はるかに弱い磁場領域で行われた。また、超強磁場 (Hrv 350 T， 1 T = 10 kOe)を思いた実験に
よって Kudasov et al. (1999)がメタ磁性転移を確認したという PrivateCommun.もあった。こ
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れらのことから判謝すると、バンド理論による負のモード間結合の考え方が全く誤りであると考え

るべきではない合ただし負のモード関結合は、超強議場のようなエネルギー尺更の高い測定手段を

用いた観灘で現れる現象であ号、通常の抵いエネルギー尺震に対応する磁場領域での磁化曲殺は、

全く異なる原菌によって支寵されると考えるべきである。

量子力学の考え方によれば、観測手段によって岳然界のさまざまな現象辻異なった現れ方をす

るG エネルギースケールは時間スケールと考えることもでき、高いエネルギーの手段を沼いた観測

は、瞬間的な親測ということができる。逆に母いエネルギーの手段を用いると、長詩関で平均した

現象を観漉したことになる。このように我々の観測する現象が、灘定手段のエネルギースケールに

よって異なる容貌を見せることは、量子力学的畠黙観に基づいて理解できる。通常の議化測定等で

観灘されるのは、母いエネルギーの励起や桔互非用者どによって支配される現象であり、バンド理

論が問題とする高いエネルギースケールの現象とは異なる G 逆に、高いエネルギーの観測手段を吊

いて得られる現象も、母エネルギー領域で観灘されるものと全く異なる可能性があり、これらはむ

しろバンド理論の計算で寄られる状態密度などの影響を受ける G このように様々な物理現象を説明

したり、理解するために辻、現象を支配するエネルギースケールをi車場に把握する必要があり、そ

うでないと誤った判断をしてしまう悲れがある。物理現象のそれぞれには、その現象特有のエネル

ギースケールが背景にあることをしっかり理解してちく必要がある。

5.6 Summary 

この章では、 SCR理論の菌難を解決するために考えられた TACとGCの2つの仮説に基づく

スピンゆらぎ理論によって導かれる結果の実験的検証について説明したむ剖として設母上げたの

は、下記の項目で為る。

・基底状態の磁イヒ臨嬢を決める要因と、熱力学的議fヒ灘定による窃らぎのスベクトル轄の評舗法

• Rhodes-Wohlfarthプロットに代わる新たなプロット

.語界磁仕菌穣の観ilO(lv1nSiラFel-xCoxSi，Ni， Fe) 

M4 vs HJMプロットの傾きを和吊したスベクトル揺の評価

・半導体的磁性体 FeSiの非議彰議化由線について

これらのほとんどは、スピンゆらぎの感化曲線(磁場効果)に関係する性質である。実験結果が理

論の結果を支持すること辻明ちかである。 SCR理論によって議化率の Curie-Weiss部内過度依存

牲が成り立つことは説境できたが、磁f乙曲援についての検討は迂どんど行われることはなかったO

新たな理論は礎化出競に関して多くの新たなf生賞を導き、それらの正しいことが実験的に検証さ

れている。特に重要であることは、いま述べた FeSiの議化曲線の例も含めて礎場効果と温度薮存

性のそれぞれが、互いに異去るエネルギースケーJレで支寵されるのではなく、両者が同一司エネル

ギースケーjレの車毘によって生ずると考えることで為る。 SCR理論では Stoner-Wohlfarth理論と

同様に、基農状患の議1t曲線がバンド理論で決まると考えている c 一方で、有限温衰の感化率の温
度依存性にスピンゆらぎが影響すると考えること辻、培黙に両者が異なるエネルギースケールで支

配されることを仮定する。ここで紹介した実験結果によれば議場効果も例外ではなしスピンゆら

ぎに関係する問ーのエネルギースケールで支配されていることがわかる。基底状態も含めた通常の

磁場領域や温度依存性で辻、スぜンゆらぎが現象のすべてを支配していると考えちれる。

-600-



f遍歴電子議性とスピン揺らぎ理論j

6 Magnetic Properties in the Ordered Phase 

6.1 In主roduction

スピン張幅一定の条件を復定し、それを磁気的な性質、特iこ磁化曲議を求めるための襟分方程式

とみなして利用できることを説明した。一般に、犠分方程式を解くために辻、拐期条件があらかじ

め決まっていることが蔀提となる。臨界温度を含む常犠牲状惑に関しては、機分方程式を揺いて初

期条件の決定が可能であり、特に問題が生ずることはない。また、基底状患についても解が得られ

ている c ただし、有限過度の議気秩序状態の場合には、必要な初期条拝が法定できないという数学

的会困難があるように患われていたc現在は関数の解析性を自費させることによりこの国難の決着

がついている。

この節では、機分方在式の初期条件の問題についてまず説明する。その解決の方法、その結果と

して理論的に導かれる秩浮状態における種々の惑気的性質、およびそれらの実験による検証につい

て紹弁する。

6.1.1 Initial Condition of a Di宮erentialEquation 

変数 zについての関数型の導民数が次のように zとuの関数として与えられるとき、

主=F(x，y)ぅ (初期条件:yニ山一0) (附

これを 1踏の常徴分方程式と呼ぶ D 初期条件が与えられたとき、これを用いて x= Xo， Y =言。に
おける勾配ずの値も求めることができる。

議化菌親を決定する徴分方程式の場合、礎気モーメント M、逆磁北率MjH、逆礎化率の一階

綴分 d(MjH)jdMの関に或り立つ関係辻次式のような陰関数の形で与えられる G

iJ!'(MラHjj_1A，d(HjJVI)jd弘 T)=0 (169) 

HjJ..lをM の関数、つまり HjM= f(M)とすれば、 (169)を吊い、 M、f(M)の値から償保数

df(M)jdMのイ直を求めることができる c この形の方程式を利用して初期条件を決定しようとする

とき、常磁性状態であるか秩序状態であるかによって少し違いがある。

-常磁性状態:ゼロ議場橿摂 H→ 0の場合わ磁イヒ率を決めることによって拐期条件がすべて

決まる。その様化率の笹は数分方程式を科用して求めることができる。

・秩序状態:ゼ口議場 H=Oの場合の自発議気モーメント .1¥;[0が事隈の値をもち、そのとき

H/Mニ Oが或り立つ。しかしながら撤採数d(HjM)jdMは有限の値となる。つまり、 1つ

の償分方程式のみを用い、 2つの未知の値、 Moとこの雛器数を決定することはできないよ

うに思われる。

後でもう少し具体的に述べるが、その前に今後の説明のための参考として、規格化した変数や関

保式について、元の変数との対応関捺を表の彰で整理しておく c 磁場は 2μBをかけてエネルギー

の単柱とする一方で、磁化、逆礎化率はゆらぎのパラメータ TAで暫ることで無次元化している。

また、以下では外部議場が存在しない H= 0 (hニ 0)の場合の変数を、以下の例のように添字の
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物理量ラ関係式 巨視的単位 規格化しだ単位

磁化 M σ= .[¥1[ /NO/LB 

議場 H hニ 2μBH

逆説化率(ム) HjM ぎ=(hjσ)jTA 

逆礎化率 (11) δH/δM Yz = (δh/δσ)/TA 

礎化畠糠 H/M二 b(M2- MJ) 引=Yl(σ2σ;) 

表 6:規格fとした変数と関係式

。をつけて定義したものを用いる。

Mo(T)三 M(H= O，T)う σ。(t)三 σ(h= 0， t)ラ Yzo(t)= yz(σo，t) 
なお、 σs三 σ。(t= 0)である c

(170) 

6.1.2 Basic Differential Equation in the Ordered Phase 

初期条件の問題をよ号具体的に見ていくことにする。まず、磁化臨糠を決定するための按分方程

式は 2つの仮定(TAC条件、 GC条件)に基づいて導くことができる。

・全スピン振幅の保存 (TAC)が成号立つことを仮定する。

(S[oc)totニ (Sfoc)市ぎわTH(SL)z(Mz〉+2
') ，¥ 3To 

'. (t(σZ?Mzj)三-;;LlV[2A(y， t) + A(yzラt)-3A(0， tc) -c(2y十ωJ+τ=0
~. 

変数y，yzとHヲM との対r.五時孫は表 6に示す(百 cxM/H、yzcx dM/dHであ布共通のよ己
倒係数をもっ)。しばらくの詞温実依存性は無視し、偏按分 δ/δσ の代わりに d/dσ を用い

ることにする。全スピン振幅の 2乗の期持謹は、熱命らぎ、ゼロ点ゆらぎ、秩序パラメータ

による寄与の和で表され、逆礎化率を表すパラメータ y，yzの磁場による影響を通して議場
変北する。

(171) 

• TAC条件を礎化曲親の M 依存性が満たすべき条f牛であるとみなす (GC条件〉。

2つの逆磁化率u、訟の温度、議場誌存性は温度、礎場(または、磁気モーメント)の関数と
しての磁化曲畿により設定される。これらの逆磁化率の関保 yz= y十σ(dy/dσ)に注目す

ると、 TAC条件を yをσの関数として求める 1陪の徴分方程式とみなし、これと矛麗しな

い議北曲綾を求めることができる。より具体的には、逆磁化率f(M)=Hバf切に対応うを
lvf (σに対応)の関数と考えると、 TAC条件は関数f(M)の M についての 1踏の常数分
方在式、

H _.._ d H 
<T'(M今fヲf'，T) = 0， f(M) =ーラ 1'(1¥1[) =一一一 (172) M' "，--， d1VI M 

とな号、この解として磁化畠糠が求められるむこのように TACの仮定は、秩序状態につい

ての種々の磁気的な性質を求めるための基礎方程式とまる c

っ“ハUFO
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6.2 Simultaneous Equations for Initial Conditions 

6.2.1 Di毘cultiesin Initial Conditions 

さて、醸イヒ曲線を求めるための常綴分方程式に必要な初期条件の決定について、詳しくみていく

ことにする。まず、秩序状態の状態方荘式(礎北畠隷)の解が次の形に求まることを仮定する。

H=aM十bN13+・・・ =bM(M2 -M5) +・・・ラ

喜=α+bM2+...=叩 2一時十ぅ
dH 
一一 =α 十3b]¥;[2十・・ =2bM5十3b(.l¥!12-M5) + . .. ， 
dM 

d (H¥ 
一一 I~-_ I = 2bAf + . . . 
dM ¥λ;fJ 

(173) 

ただし、 .1¥110~立、自発磁叱の鐘を表す。この時、関じた形の数分方謹式 (172) を科吊した初期条拝

を表す (MぅHjMぅd(HjM)jdM)の値の決支は、次のようになると考えられる。

・常磁性相の場合 (H→ 0)

逆礎fヒ率が正{α>0)であることから、 H→ 0の撞践でM ニ Gとな札 Hjl¥，f= a+bM2→ α? 
d(HjM)jdl¥，f = 2b]¥;[→ 0，が或ち立つc これを綴分方程式に代入すると、

争f(0，α，O，T)ニ G (174) 

が得られ、この解から議場がゼ、ロの極援の逆磁化率に当たる αの温度依存性が求まる。つま

り拐期条件を決定することで、礎化率の温震設存性を求める方程式が得られる。初期条件 (0ぅ

α，0)はすべて決定可能である c

・秩序相の場合 (H= 0， .1¥1ニ Mo)

外部議場が存在しない状況でも、ある存限の植のモーメント Moが発生し、 HjM=Oが成

り立つむまた (173)から、 d(HjM)jdAf= 2b.l¥do > 0も成り立つc これらを徴分方在式に代

入した結果は、

争'(MoぅOラ2bMoぅT)=0 (175) 

と表される o 2つの独立な未知のパラメータ (.1¥110うめを求める必要があるにも関わらず、上

の式が1つだけで辻条件不足のように思えたことが問題であった。

6.2.2 Final Solution of Initial Value Problem 

数分方程式の拐期条イ干の決定問題の解決には時間がかかり、長い関磁支秩序状態についての講足

のいく耳支援いができない状況が続いていたc しかし最終的に辻、次のように考えることによって決

着した。

・援分方程式の解の解析性(臨界温度を除く T<え)の板定

臨界温度の場合を徐き、物理的には磁化曲様を決める機分方程式とその解は、それらの変数

に関して解析的、つまり変数のベキ乗で展開できるはずだと考えられる c これを認めれば、

っdハU
円

h
u
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外部磁場がゼロで成り立つ官 =0の近傍で徴分方程式を撤小なパラメータ習に関して展開

することができる。秩序状態における吉由エネルギーの感化 M 依亭性を考議すると、閉じ

た彰の敏分方程式の引数に現れる変数 σ2、Yzがuの1次の範囲で次のように表される s

言=Yl(σ2σo) 

-σ2σ三一ト割一一-
Yl 

Yz = Yl(3σ2σ5)ニ 2Ylσ5+3宮

(176) 

-磁化に垂直(ム)な熱ゆらぎの振轄の或分も、当然解析的でおるはずである。パラメータぎに

関して畏聞できるという要請を溝たす品要がある c

・関採式(171)に示す吾(σ2ぅY，Yzぅt)= 0の形的微牙方程式を考えることにすれば、解析性の仮
定から、方程式を習に関して原点の鹿りで展開することができる。その畏聞の 9次と 1次

の採数から次の 2つの条件が導かれる。

，、 I1δ a ~a\_ ，<) 、
争(σ20ぅ2udぅt)= 0ぅ {一一十一 +3一一}争σ~ ， O ， 2YIO-~， t) = 0 
¥-u ひ f -， ¥Yl aσ2δuδyz) ~ ¥ひり j

(177) 

これらを連立方程式として解を求めることにより、拐顛条件として必要会 σ。と豹の鐘を求

めること会雪できる G

方程式の解析性を考嘉することにより、初期条件が不足する問題はこのように解決できる G しか

し徴分方程式 (171)辻、実際には非解者的であった。議界点近接 yrvOでは熱ゆらぎの振揺の U

依存性 (127)を長換し、方程式は次のように表される。

引A州 (178) 

ここで、抗告)は基底状態における Ylの値 (143)である。

gdK  G )=iL(179)  
60cTo 

熱ゆらぎの振轄の臨界挙動を表すゾ言、ゾ区長存性に対し、ゼロ点ゆらぎのト Yzに比例する依

存性は無謀した。外部議場H=Oのときの逆説化率の垂直或分uは、臨界温度以下で常にゼロの

値に保たれる。したがって、 V'Y依存性が現れy=Oの崩ちで解析性が成り立たない。一方逆議北
率の平行成分 Yzについては、 Yzが有授の穫になるため解析性は問題になら会いo Yz夜存牲に関

して (127)を板定すると、

A(yz， t) = A(ぎzO十3払t)= A(到zO，t) + 3A'(yzo， t)y十・-ー
37ft 

= A(yzo， t) -~τ~y+ ・. • 
O..，IYzO 

(180) 

となり、 yに関して麗闘できる c ただし、 YzO(σ0，t)三 2抗告)o-o(t)であり、 A'拾うt)はA(y，t)の引
に関する導関数である。
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解君子性を欠くゾ言張存性のために生ずる不都合について、簡単な併を用いて説明する。次の解

を代入すれば、これが機分方寝式を謁たすことがすぐわかる。

i cudG)¥223  --ι一一-i(σ-S~(t)] る
¥πs明 j
(5c吉1(0) '¥ 2 r _2 _ 2 ( _L ¥ 12 

zI"'V叫つt¥~ J ) [o-~ -S~(t)]乙

S2(t)ニ一三(，，¥[A(O， tc) -A(O， t)] 
CYl(O) 

(181) 

ただし、次の 2点からこれは物理的な解ではないといえる。

• YニOが成り立つように σ→s(t)とすると、 Yz→ 0も成切立つ。ただしこれは、 (173)で
仮定した礎北曲線に矛届する c 本来は、仏の値は有限の値になるはずであると考えられる 0

・t→ 0の橿設でのポの値は 82(0)= 3A(0， tc)/5CYl = 30-; /5で与えられ、これは基底状襲
。ニ0)で得られた解σ?と一致しない。つまり有限温度の解が、基底状態の解と連続的に接
続し本いこともわかる c

本来解析的であるべき方翠式が、何らかの理由で解析性が失われてしまっているc したがって、微

分方在式 (171)の解析性を複活させることが本来の物理的な解を得るために吾、要である c

6.2.3 Presence of Spin Wave Modes 

秩序状態。三九〉において物理的でない解が現れる原国が、徴分方程式の非解析性にあること

がわかった。またその非解析性が、ゆらぎの垂亘或分の振幅の臨界挙動に関採があるゾE抜存性
(127)が、 y=Oの潤ちで畏胃できないことに起国することもわかった。常犠牲状態では uは常に
正であり y=Oの周りで展開する必要はない。したがって、解析性試問題にならない。臨界点を

詮き、物理的な性質はその変数について解者的であるはずということの再認識が、以下に述べる考

え方に従ってスピン読の存在とその投割が注自されることにつながったO

-非解析的な性賀;土、語界温度 t=しの場合にのみ許される。

・それ以外の過度(秩序状態では、 t< tc)では、型二 Oの周りで必ず展開が可能である〈解析的

である)と考えられる。

・ゆらぎの垂度成会の振幅の示す臨界挙動の VY依存性は、 q=O近接の長波長領域における
波数積分の寄与から生ずる。

・強磁性の場合、問題と去るヨニ8近傍では実際にはスピン波が存在する。これまで用いられ

てきた熱ゆらぎの振揺の計算では、スピン波の影響は全く無謀されている c

以上の推論により、ゆらぎの垂亘成分のスベクトルに対しスピン波の存在を考憲に入れることが解

析性の復活に重要であると予想されるむ

SCR理論による初期の磁気秩序状患の取扱いにおいて辻、系の対君、性を蕪視して垂直成分のゆ

らぎのみ考麗して自発磁イヒの逼度抜存性の取扱いがなされている。ただし、温度依存性だけが問題

とされたため、いま述べたようなスピン波の霊長響について深刻に考えられることはなかった。原点

「。
ハUFO
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近傍の波数空間の殻小領域 (q< qs初)でのみスピン波が発生するような状況で辻、スゼン波の影響

は、せいぜい技数空間の犠小全体覆qLに比例する程度に過ぎず、定量的にも十分無視できると
一般的に考えられていたからである。解析性の観点からのスピン波の重要性は、議fヒ曲線を考えこ

とによって初めて明らかになったことであり、温麦依存性だけを問題にする援りこの問題が顕在位

することはをかったであろう。

切臨 (cut開。宜)の導入による解析性の復活 最も簡単にスピン設の影響を取り入れるに辻、渡数積

分の下顎としてある宥限の値(切断)を導入すればよい。つまり、垂直成分の熱ゆらぎの援幅A(y，t) 
が次的2つの和で与えちれると考えることに梧当する。

A(払t)= Ac(Y， t) + A問。)，

州吟=l dx x3 [1ゅーよ-桝] (182) 

右辺の第1項の Ac(t)は、スピン設の露響を受けをい技数顎域に由来する熱ゆらぎの援栢を、第2

項の Asw(t)辻、京点から第 1項の波数護分の下限笹 Xcまでの波数領境に存在するスぜン波によ

る寄与を表す。第 1項の型依存性;土、思点近傍の長波長領域における波数積分の寄与によ与

1 r1 っ I1 1 I 
Ac(払t)'" A(Oラt)十一 Idxx0 I~一一一一 I '" A(Oラt)一一-y

2んc ~~~ L u(x) uo(吟j
(183) 

と表される 5 ここで、匂o(x)はy=Oとしたときの叫x)である。つまり uに関して畏潤可詑とな
り、 yrvOにおいての解析性が復活する。このスピン技の存在する波数領域の上限波数Xcは、低

混では発生するモーメントに比例する温度弦存性を示すことが知られている D さらにゆらぎの平行

成分と垂直成分の議場による抑制効果が互いに禁弧していると考えると、 (180)と(183)のぎにつ

いて比例係数の比較によ呼切断装数れが〉雪?に比例する、すなわち Yzo= rXc2 (γは比例係数)

が成り立つことを現象論的に長定することができる。詳掘は省略するが、比苦n捺数 rについても、
臨界点において惑気的性質に不連続が生じないという条件で決めることにしている G

6.2.4 Simultaneous Equations for Initial Conditions 

上記のように cu七回O茸を導入することによって基護方程式 (171)が解析自きとなり、初期条件を決

定するための遠方程式を得ることができる。この方程式を逆議化率の垂亘成分yについて展開し、

その 1次と 0次の係数の沈較から導かれる (177)に対応する式として、初期植 60"5(坊とめ(0，t) 
を求めるための 2つの条件式が導かれる。

争(σ2ぅQラ2Ylσ;ラt)= 0 
2__ 3 1 ，_ -: 

=今 u-=V一一十 [2A(0， t) + A(yzoラt)]= 0 
5 5' 5A(0， tc) 

(13δ  8 ¥ _，  "ラ色、
一一一τ 十一一十 3一一 i吾(σι0，2'U 1 0"~， t) = 0 Y18σ4δ型 8yzノミ Uア O_.L-V ノ

(184) 

[ 2 -:.， _ 3." ， I 
二今 V11ー..--A'(Oぅt)- I'"'-_ A'(yzo， t) I -Uニ OI 5c' -， / 5c -W NU  ， / I 

ここで、 U、Vの定義辻以下の通りである。それぞれ、基ま状態での値で彊格化した自発磁化の2

乗、逆磁イヒ率の平行成分を表すc

σo(t) T rlJ.¥ yzo(t) 2宮市)σ。(t)2 Yl(t) 
U(t) =ーへ V(t) =一一一- -一-UO)
σo(υ) ， . ¥ -J Y zO ( 0 ) 2ジ1(0)σ。(0)2 Y1(0) (185) 
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基底状態で成り立つ関係式 (143)が、上の結果を導く際に用いられている。基ま状態では熱ゆら

ぎの振幅 A(払t)がゼヨにをることから、上の第 1式と第 2式から連立方翠式、 V(O)= U(O)と

U(O) -2V(0)/5 = 3/5が得られる。したがってその解として U(O)= V(O) = 1カ苛尋られ、これら

は定義式 (185)とも合致する。一段の有限温度において U，Vの値を求めるためには、 (184)の非
線形連立方程式の解を数笹的に求める必要がある。

Results of Numerical Solutions 初期条件を決定するための連立方荘式を数植的に解いた到

を図 20に紹介する c 自発磁イとの 2乗 σo(t)のイ直は蕗界温室近寄で (Tc-T)に比例して Gになる。

したがって、自発磁fヒσ。(t)辻 -JTc-Tに上ヒf列する。自由エネルギーの 4).支の展罷係数b(Y1 Vこ
対志)についても、臨界点に近づくと急速に0になる様子がわかる。臨界点で bが 0となったとき

に 8次の展開係数が護れる c

T. =0.05， G
A 
=0.1 
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図 20::拐期条件を数値的に求めた解の部:実議と破線は、それぞれヰ(t)/σ伝的と抗争)/官1(0)の

温震依存性を表し、用いたパラメータの笹は、 tcニえ/五=0.05ヲ九二 σ0(0)= 0.1であるむ

Tempera毛ureDependence of Moment 低塩極顕と謡界温麦近傍に限れば、 (184)を舟いて

議気的性賓の温度依存性を解析的に求めることができる。

. 1，正温極限における温度弦苓性

digamma関数についての漸近展開 (130)から、熱ゆらぎの振幅の温度依存性についての次

式が得られる。

A(払t)~A84t)+t2
(百十 x~) ヲ

A(叫 ~zzt-
“---c:r.yZ  

したがって (184)第2式よち、

Y1(t) V(t) r~ 2 AlfA -L¥ 3 A /f~. .LJ -1 1 1 2γ2+3 .a 
一一=一一斗1--K(OJ)--K弘o，t)1 = 1 一一一ー~t'<'+...Yl(O) U(t) L~ 5c~~ \-'~I 5c~~ \;;t "'U'~/J ~ 5c 24y;o(0) 

1 3C(2i2十3)(T¥2 ， 1α。(T¥ 2 
= 1- ~，:.. I :::::-1 十・・・ =1一一一 i一一 i十・・・
ー 160CZ/3tY3¥え/占 σt¥TA) 

一弓
G一2

4
b
一÷一匂
υ

τ
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Y

一引

P
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一

一~

~

 

4
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-
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L

-

U
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f

A
一δ
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一
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(186) 

(187) 
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が導かれる。この最後の式を導出する際に臨界温度の熱ゆらぎの振幅について成り立つ、

CYzO持)= 2CYl (0)0-2(0) = 2A(0， tc) = 2C4/3t~/3 /3の関係 ((143)を参照)が用いちれ、また
T2の比例係数として aO= 15c(2γ2 + 3)/2を定義した。定数γはスピン波を考嘉するため
に導入した複数費分の下限に関部するよヒ剖定数 γ=yzo/Xc2である。

一方 (184)の第 1式は、まず次のように変彰できるc

1-. 2 (V(t) .. ¥ 1 .. 2A(O， t)十A(yzo，t) 
U(t) 11一一{一一 -liiz1- (18g) L- 3 ¥U(t) -} J - 3A(0，tc) 

この結果に低温橿限における熱ゆらぎの援幅と (187)で得られた V(り/U(t)-1の逼麗夜存
性を代入すれば、 U(吟についての次の結果が薄られる。

2 I 2r十 1 ~ ¥ 
-一一一一~12A.'Wl 十一一一一~t"L. 1 + 

寸糾 3cYzo(O) ¥. ω 24yzo(0) V } 

U(t) =→ーーニ ， I 

σ5(0) 2 2γ2十 3
十-::_ ~ ~ "f ~ ， t2 + . . . 
3 120cy;o(0) 

c(γ2十5r+ 4) (T ¥ 2 ， .. aT ( T ¥ 
I ::;::-1 十・・・ =1-~1::;:;-1 十・・・
¥1.c) σ三¥1.A}

ここで、 T2の比剖採数として αT= 10c(r2十5r十4)を定義したc

.臨界温震近寄の温度依存性

熱ゆらぎの振幅についての (180)と(183)のuまたは訟についての徴保数について、

(189) 

δA(払t) t ， ~/_ ¥ ， aA(吉z，t)πt
一一一一=一一十o(計十・， r.一一一 (190) 

δyz 8ゾyz

が成り立つ。 (184)の第2式にこれらの結果を代入すれば、 Yzo→ 0の撞限で次の結果が書

られる。

U -V r 1 + ~ _ y'rt + ! 1ft 1 一一一一-L . 5c 2.;y;o 5c 何百」

む(t) 寸， (8ゾ子+3π)t 1 (8ゾ子十3π)t
. _神ー ーーーーー『ーーー同町網目白・-r、J

. . V(t) 占を 40c ..;y不可 必c
CU(t)/V(t) 

2A(0ラtc)U(t)

(191) 

ただし、 V(t)についての定義 cyzo(t)= 2CYl (t)イ(吟 =2A(0， tc)U(の[V(t)/U(t)]を用いた。
しだがって最後司式の両辺の 2乗から、臨界点近接で或切立つ次の結果が得られる。

U2(t) ((8ゾ子十3π)t¥2 c V(t) 

V2(t) ¥ 40c } 2A(0， tC)U(t) U(t) 

. V(t) 2CC4j3 1 40 12 
一一=一一一 l lU約一U(苛 3t~/3 l8ゾ子十3πj

(192) 

また、臨界点近樟の (184)式の第1式は、以下のように変形できる。

U印(tト;計附(t吟)一 ; ÷ 5A兵ぷ(よん;
印附)トーい-21/器も =;(1-設会)

(193) 
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(192)により V(t)はU2併に比例するため、上の左辺の V併に比慨する項を U(t)~こ比べ

て禁視すると、

σo(t) _ L ( τ A(O，t) ¥ 1_ 1.. (T¥ 4/31 
弓市二Uo¥..i一耳石コノ=ぺi一¥Tc) I 
Yl (t) _. 1_ r.. ( T ¥ 4/31 
Yl(O)工 UTI i - ¥.五) I 

(194) 

が得られる。ここで、比哲II係数を以下のように定義したc

b
o 
= ~ 8~V子 +3πbT=640CC4/3-

5 8ft-下 (8ft十3π)(8ft -π)己13

これらの式に現れる cや γ の植は議性棒によらない定数で毒り、これらを吊いて上の温麦依存性

に瑳れる比例採数旬、 αT、bo、bT の具体的な数憧を求めることができる。

(195) 

6.3 Comparison with Experiments in Ordered Phase 

臨界逼度における秩害状態と常議性状態の議気的性賀についての連続性を仮定すれば、パラメー

タγ の値を決定でき、 f正塩領域の温麦怯存牲に現れる定数 αTラα。の具体的な値が定まる。

低温極限での温変依存性については、 (187)、(189)にγ=付/2戸〈エントロピーの議場抜存性の

臨界点における連続条拝より決定)、 c= 1/2 (純粋会二重ローレンツ型の張定(133))を代入するこ
とにより次のように実験との比較が容易な形に表すことができる。

.lVf6(T) TT{.1.¥ ; 112 T2 b(T) V(t) .， 56.9 T2 
一一一 =U(吟=1-τーすう 一一二一一 1--.= Mt何) -¥V/ - a; Ti' b(O) U(t) σ;T1 

この結呆にさらに付け加えることとして、

(196) 

-適男範呂についての考察から、 Tc/To~ 1の場合iまど T2依存性が抵逼領域に誤られる額向

がある 5

・この T2の逼度係数からスベクトル輯 TA の見請が可詑である。

などが挙げられる。

Ni3A1 (Sasakura et al.[16]のFig.2)と(Fe，Co)Si合金 (Shimizuet al. [10]のFig.7(b))の場含

について、礎化部定で得られた自発磁イヒの温度依存性を T2 に対してプロットした結果が報告され
ている。函 21の左図の Ni3A1については、イ民塩領域で観測される T2依存牲に合わせるように車

線が引かれている。右函の (FeラCo)訟の場合には、すべての逼度彊域のデータをカバーできるよう

に直線が51かれているが、 T2に対してプロットするのであれば、 Ni3A1と同様に低温領域のデー

タに合わせるように重親を引くべきである。どちらについても低温領域でT2依存性が成母立って
いることがわかる。

比較的最近では、 Ni-Pt合金の自発磁イヒの溢度夜存性の測定が行われ、理論の結果との定量的会

比較がKoyamaet al.によってなされている [17]0図 22に、自発モーメントの 2乗を T2とT4/3

に対してプロットした結果を示す ([17]のFig.4)。測定結果の逼震依存性について、低温における

T2叡存d涯と臨界点近傍における T4/3夜存性のどちらもよく成り立っていることがわかる G また、

函の左に低湿領域で戎り立つ T2の温度依存性の勾配から求めた TA_の龍と、法温の Arrottプロッ

トの勾配から求めた値とが比較されている c 再者は互いによい一致を示している。

Q
d
 
Aυ 
ρ
h
v
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Ni3A1 (Fe，Co)Si 

1古色 1号 ro 30 
τ{K3 40 

50 
.~ Cb) 

"'0 F' 

〕t¥¥¥Cy¥g人¥
B ，をち~At~!.>

右下EOト、~4ol r 

亡 詰h5.之ゑ!，~会

号 討1'f~主義 AJ~，jS
考古，棚、
参帽

2告を

と、3WE〉9 

巴吉弘
Z江お 怨∞ 3α00 帽。 ま
τを (員室} T2 (1惑3気2)

図 21:怪逼橿担における自発磁化の混度依存性

1.2 

ZE18凡 持}

-自発議イヒのj昆度抜存性 忌加z♂二Z。EもQ11A阜6 8 
鵠 U2(T)2=1-ps(0)丘4T~) (197) む怠

設 鎚む詩的詩的弱鵠諮部
τ2(K)宮

TA = 1 X 104 Kが得られる。 i.ま

~ 1，0戸、凡 {む}

-低温の ArrottPlotの勾配から求めた値

S思ヒ522i0aO急A車a 6 
TA = 6.9 X 103 Kが得られる。

0.0 。 50 100 事50 室館

図 22:Ni-Pt合金の自発議化η温度依存性

Comparison with Experiments around Tc 臨界温度近接についても同議に、 (195)を元に

実験との比較が容易なように塩裏張存性を次の形に表すことができる。

MJ (T) 1 A r 1 ( Tγ/31 b(T) 1.55 L. ( T ¥ 4/31 
一一→一一=1.4 11 -f ~ I 1. -一一=一一一 11-1-=-1 1 M6 (0) ~. ~ I ~ ¥乙ノ ド判的 tc2/3 I ~ ¥Tc} I 

(198) 

図 21と同じ物糞についての温度依存性を、 T4/3に対してプロットした結果 ([16]の Fig.3と[10]

のFig.7(a))を揺 23に示す。右函の (Fe，Co)Siについては、臨界点近くのデータとよく合わせる
ように査結を引くべきであるむどちらの物質についても走性的に理論とよく一致する結果が拝られ

ている。

6.4 Magnetic Isotherm in the Ordered Phase 

議イと曲線を求めるための初期龍決定の問題が解決できたことから、常磁性状態も磁気秩序状態も

すべての温度領域において磁北曲隷を求めることが可能とまった。其体的な計算結果の慨を示す前
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NiaAl 

草寺 怒号 15号 訴)0 2鈴
τ'"，{ピ冷}

図 23:臨界温度近傍の自発議化の温麦荻苧性

に、等温磁化曲議の計算方法について簡単に復習しておしある温度主ニ Tj百において、逆磁化

率uを磁イヒ σの関数として求めるための手続きは、次のように述べることができる。

・与えられた払 σに対し、次の式を数値的に解くことによって yzを求める G

っ 3Tor.- ... I ~\. A / ~\. ..-.. A /r. i ¥. / _  '¥"l 0'2 
争(a:L，yぅyzぅt)= :;， V [2A(y， t)十A(yz，t) -3A(0ぅtc)-c(2y十yz)]十工=0 (199) 

1A 

• yぅσの植の関数として求まるぎzに対し、次の関採式を現いて徴係数 dyjδσ が、ヲヲ σの関

数として求まる。

δy 

δσ 

yz -y 

σ 
(200) 

. 1:創立、鍍分方程式を解くための適当な数値許算ライブラリを利用し、初期条件 σ=σo(t)ぅ

Uニ Oから出発して任意の σの値に対する y(σラt)の植を数値的に求めることができる c

N umerical Resul臼 ofMagnetic Iso主herm 実際に徴分方在式をこのようにして数植的iこ解
き、いろいろな湿度で礎化車線を求めた。倒を図 24に示す。

Figure 12b 

2.0 

1.5 

計算に用いたパラメータの彊

唱一-

.!e 1.0 
噌

む

• tc = Tcj丸二もユ

• TjTc = 0，0.5ラ0.9，1，1.1ラ1.5，2(上から願

;こ}
。届5

図 24:等温磁先曲線の計算の例

0.5 1.0 1.5 2.0 

y/A{O，tc) 

f重量極限でよい直線性を示す Arrottプロットが、臨界点に近づくにつれて立ち上がりの持自己が

急になる様子がよく現れている。持に臨界点近寄の低磁場領域では、 uが σ4に比例する臨界礎fヒ

円。
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陸線のふるまいが現れているc実際の測定結果と比較する場合、 tcの{直が大きいiまど語界磁化曲

線の振る舞いが現れる領域が広くなり、逆に tcが小さくなると挟くなる鎮向があることに詮意す

る必要がある。

また、混度上昇に伴い低議場領域の拐罵勾配が抵逼から臨界温度に向けて増大する領向辻、自由

エネルギーの 4次の展開係数が誼麦変化し臨界温度でゼロになるという今までの説明と一致して

いる。計葬で吊いたパラメータは、国の右健に示されている c

6.5 Summary 

磁気秩序状惑における磁気的性質についてこの蕗で述べたことを、この時点で以下のように要約

しておく。

1.磁イヒ由競を求めるための徴分方程式の拐嬉値問題の解決が可能と会った経韓について説現

したc

-その結果、喜由エネルギーの磁気モーメント iこ関する農関の、 2次と 4次の展開録数 αフ

bの温震依存性についての連立方謹式を導くことに成功した。〈常磁性的場合、磁fヒ率の

逼度抜存性;こ対応、する祭数 αを求めるだけの方程式となる。)

・方程式を解くことによ与、 2つの展開部数の温変依存性を求めることができる。その結

果、 4次の震関係数るも温度変化し、 T=丸でゼロとなることが明らかになったc

.こららの結果は、 rArrottプロットの直議が一般に或り立たないjことを意味し、 Arrott
プロットの亘隷性についての従来の思い込みは改める必要がある。

2.スぜン設の影響を考慮に入れることの重要性が明らかになった。秩序状態において、熱ゆら

ぎの振轄の解析'註の援活に不可欠である 5

3.母温極患と臨界点近傍の温度張存性;こついて、実験との定量的立比較を可能とする理論の結

果が韓られている 0

4.自発礎化の温夏依存性についての実験によれば、理論の結果と定量的によい一致が得られて

いる。

議気秩序状態における議北由競の取扱いで特に重要なこと辻、熱ゆらぎの振幅のそわ変数に関す

る解析性である。その擦にスピン波の害在を無援すると、本来あるべき解析性が失われた方程式が

寄られてしまうことがある。スピン波の影響を考患に入れ、解析性を援活されることによって母温

や臨界点近傍、常犠牲状曹、を含むすべての温度額域で実験結果と定量的に比較可能な議気的性質を

導くことができた。

っ“PO
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7 Temperature and Magnetic Field Dependence of He抗

Capasity 

7.1 Introduction 

この節では、議気比熱の温度、磁場依存性へのスピンゆらぎの影響について説明する。この話題

を取り上げる理由は、比熱についての興味以外に、次の節で取母上げる磁気体積効果についての準

備という意味合いがある。

7.1.1 Difference between Two Spin Fluctuation Theories 

最初にまず、磁気比熱との関連に記麗しながら 2つのスピンゆらぎ理論の特畿を、それぞれ対

比させながら簡単に述べるつ

• SCR理論

-磁化率の温度抜存性の導出

スピンゆらぎの影響による自由エネルギ}の補正を直譲求めようとする。この補正項の

寄与を含めた自由エネルギーを用い、その磁北による 2次の様係数を直接計算すること

によって議化率が求められる。

一固い量子ゆらぎの振幅

ゼロ点ゆらぎに対応するスピンの量子ゆらぎの麗波数スペクトルにほ高層波数成分のみ

が含まれていると袈定し、温度や磁場変化によってその握揺はほとんど影響を受けない

と考える。

-温度変イヒするゆらぎの振輯

熱ゆらぎの振幅の温度抜存性を反映し、援幅が温度変fヒすると考える。

-磁化曲線の形状を仮定する

自由エネルギーの 2次の畏関捺数のみが、温度、議場変化すると考え、 4次以降の孫数

への温度依存性は無視できると考える c

- 3倍の独立なパラメータ九ラ TA，F1 

・量子ゆらぎの寄与を考嘉した理論

- TAC条件による種々の磁気的性質の導出

自由エネルギーを用いる卦要がないc

-柔らかい量子ゆちぎの振揺

量子ゆらぎの振轄にも、母エネルギーの居波数成分が含まれると考え、したがってその

振幅も混度、議場変化する。

一保存されるゆらぎの振幅

ゼ、ロ点ゆらぎ成卦を含めた全スピン振幅が保存すると考える。

司

δFO
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磁化曲議の関数彦がスピンゆらぎの彰響によ号変化する

自自エネルギーの M に関する 2次の畏関係数だけに官まらず、 4次以上の他の高次の

震関係数も温度変化する。

2留のパラメータ ToラTAのみ

比較の最初の項目について、持;こ新た会ゆらぎ理論では白血エネルギーの具手本的会温度、惑

北依存性についての関数形を知ることましに、多くの磁気的性賓の琉扱いが可能であるとい

う大きな辱徴がある。ただし、例外として比熱や磁気体積効果があ号、これらを議論するた

めには自由エネルギーの具体的な関数形が卦要となる。以下で述べる説明は、この自由エネ

ルギーの関数患をどのように考えるかについてまず説明し、それに基づく議気比熱と惑気捧

護効果の説明がこれに続く。

7.1.2 Ternpera主ureand Field Dependence by SCR Theory 

磁気比熱についての説明に入るに先立って、 SCR理論による比熱の溢度、議場夜零牲の取扱い

の問題点についてまず数れる。国 25に、 SCR理論に基づいて計算した比熱的逼震去春性につい

ての結果(左罰:l¥IIakoshiヲMoriya[5]のFig.4)を、 SC3Inの比熱の議場荻存性についての実験結

果と、それに対応する SCR理論に基づく計算結果と比較した図(右関:Takeuchi， Masuda [18]の
Fig.6)を示す。

(; 

す T注調

Lif おし""~...~... 
fll _._雄日守即時一!

穿:t'"品..越網卑初町一一

9蝿~←一一一一台一一一一吋ァ一一一一: こ """""';11毛

君 主4輪島長斜
持待感緩抱

一ー私物iグ
ー…い絡組牟

犀 25:SCR理詰による比熱の過度抜存性(左)と議場哉存性(右)

これら的それぞれに対して、下記の問題点を指構することができる c

.系のもつ対者、性を破る取扱い

喜由エネルギーに立すするスピンゆらぎの影響による諦正に、礎化に対する垂重成分だけが寄

与する形で考嘉されている。

・量子スピンゆらぎの寄寺の無視

この寄与が最接的に無視できることが示されるのではなく、最初から無課してしまう点が気

にカミカ3るc

・熱力学の班axwellの関捺式が成り立つことに対する配患の欠知

特に右閣の議場長存性の取扱いにおいて、 Maxwellの関係が成り立っかどうか辻熱力学的な

整合性の点で矛震がないかどうかの重要企宇日新の基準である。
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-臨界点近寄の常議性上と熱の温度依存性の異常

左国の常磁性状態の温度依草子性の計算結果に、臨界点近努で奇妙、会鋭い谷状のピークが現れ

るo Makoshi-Moriya理論による比熱の温変荻存性誌擾数の寄与の和として表され、この原

因となる項辻特定されていた G この項を蕪視すれば異常は沼滅するが、無視できる理由がわ

からなかったと言い換えることもできる。

7.1.3 Basic Strategy of Our Approach 

酉層 2000年頃までの遍震電子磁笠体の比熱の理論に関する状況は、下記のよう ζ要約できる 0

・臨界点近傍で現れる温度依存性の異常の問題が未解決である。

・強磁性体の場合のよ七妻名の磁場依存性について、理論による取扱いは誌とんど皆無であった。

(ただし、 Masudaグループによる研究を除く c ) 

異常な溢震強春牲の問題が解決されない状況で、議場張手pr生の取扱いをすることはあまり意
味がないとも言える。

このような状況下において、我々は比熱の理論を新たに構築するために下記の基本方針を量くこ

とにしたc

・自由エネルギーり具体的な影(関数形)をどのようにすべきかについて検討する。

これまでの保存則 (TAC)やGC条件だけを利用する方法がそろそろ限界に来ていることか

ら、下記の点を考慮に入れ、この仮定と矛盾し会い自由エネルギーを見出すことを意味する。

一自由エネルギーはスピン振幅の保存期と矛盾しない。

一自由エネルギーに、量子スとンゆらぎの寄与も取り入れる。

・スピン空間にお汁る冨転対称性に充分注意を払い、スどンゆらぎの磁場の方向に対する平行、

垂亘両成分の寄与を同時に考憲に入れる G

つまり、議場を印加したことにより、振幅が異方的となる影響も適却に考嘉する。これ辻、

秩序状患や議場核存性の現扱いに必須である。

・熱力学の Maxwellの関係式が成り立つ現扱いを有い、熱力学な整合性に醤意する。

この関係式が成り立つことは、 f患の磁気的性質の取扱いとの関に整合性の点で矛盾がないこ

とが保証される。

7.2 Free Energy Consistent with Spin Amplitude Conservation 

土iこ述べた基本的な方針に従って、スピンゆちぎの寄与による以下に示す自由エネルギーを最終

的に採吊することにした。 SCR理論などで居いられている自虐エネルギーとの類似性と、スピン

F
h
d
 
po 
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振幅の保存期を溝たすという南方を考慮した結果である。

F(払σ，t)= Fo(払0-，t) +ムF(a，t) 

21~ rνc w rn ~ r∞ /中目 i
Fo(払σ，t)=九ω+::IL.:Idω 一一」ー+ ) ~ I dω T ln (1 -e -w / 1 )百ヲゴi

πiμん 2r~ + w2 旬。 I
L q -~ 'i q8切くq苧日 j 

1 ~ rvc _ w r~ ~ r∞ /CT'， r~ 1 
+ -=-I了 Idω~ {"n~ ，~ q， ') + >-I dω Tln(l -e一ω/T)|

l~ん 2 (号)2+ω27ん(印2十w2J 

十i地TAy0-2
ムF(o-)t) =一;N山

(201) 
(202) 

Foの寄与の最拐の 2項は減衰をもっ調和振動子の集合棒の自由エネルギーと晃なすことができる弓

第2行自辻、磁場に対する平行或分のゆらぎによる寄与を表す。一方、第 1行自は垂直或分のゆ

らぎによる寄与を表し、その第 l項 Fswは、車点近傍に発生するスピン波による寄与であるc特

に垂産成分の熱ゆらぎに関しては、解析性を保つためにスピン波を考麗に入れる去、要がある。した

がって第 2項ではス己ン波の寄与を器くために波数についての和iこ下摂 qswを設定したc これら

はSCR理論で用いられる自由エネルギ)と類訟しているが、ゼロ点ゆらぎの寄与が含まれる立に

違いがある。また、ムF として新た会 2つの項を導入したことも我々の現扱いの大きな特設であ

り、これらの項の脊在によってスピン振轄保専の条件が満たさ在る c この探存期の導出について泣

すぐ次の蔀で説明する。

それぞれの成分のゼ、ロ点ゆちぎの寄与 Fzero、垂藍成分と平行成分の熱ゆらぎの寄与 Fthermは次

のように表せる 5

ιero = 3NoTo 1o.J.. dxヴ cdv [2~dLf12jJ 

=当Tol' dx x2 [21'糾 {ln(イ十代x))一山(x)}

九一 =3NoToト1:ぉ吋∞手n(l-ε-mJ3糾
+トx2t10∞ぎMl-e-h12LJ

ニ 3NoTo[2 1:い(日-u+(匂-~) lnu一山)
イ
1

dx x2t {日ーいト-~) lnu -lnr(u川

(203) 

ν、γ、と、滋、 Tの定義は4.2.7(p576)と詞様である。ただし、下付き文字り zは議場に対する平行

成分であることを意味する c

ロUFO
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Minimurn Conditions of the Free Energy 

ここで導入した自由エネルギー (201)の独立変数として、磁気モーメント σ、逆礎北率を表す乱

及び規格化した温度 tの3つの変数を考えることにした。 めについては、め =y+ムyzにより変

数ムyzを定義し、ムyz~ま σ と t についての関数であると考えることにした。また、 Fo を、 Fo と

ムFの第 1項の和として定義する。

この吉由エネルギーが変数百に関して極小点に存在する条件、ならびに熱力学的関係式δF/δM=

Hが常に満たされる条件を課すと、

7.2.1 

δFI δFo ~ 

δylムνz，a，t 8y 

12 t~')\ ，.， 6To.. / .， 1，.--.')1 ，. 3To σ2 t~')' 1 
二 NOTAi-(sbz(計十一A匂吟+~ (S;)Z(yz)十一A(YZlt)十一一 (S;Itot1 = 0 13\~~/ .ú\~， I TA ラ 3\~Z' .ú \~Z' I TA ~~\~Zl~1 I 4 \~Z/LULI 

(204) 31三 ~ σ2
京三{2A(y，t) + A(YZl t) -c(2型十Yz)}十工=ム(S;)t抗
.LA 

δF I 8Fo. 8Fo 8ムYz ， δムF1 N01 
一 一一一一一一一
θσ It δσ'8ムYz δσ. 8σ2  
。九九7 δムYz ， 8ムF1
一一 =.lVO hが成り立つので...NnTAλ一一ー十一一一一 =00σ2  .~..._-/~ -'-'V-J1"  8σOσ  

(205) 

と表される。ただし、 (204)において

ム(S;)tot主 (S;)tot一(S;)z(O)= (S;)T(O， tc) 
Q官、月
=京エA(O，tc) = :A 0": TA "vl  20 

1βFo I 1 ，.....')¥ I 3To "1 .¥ 1 ， .... ，') 
三一一一-41 =-{sf)z{ω 十一"'::'A匂Zlt)一一(St)tot
NoTA8ムムUziudpt 3 TA 

う弘 "，:， . .  1 (σ2¥ 
二 -;'U[A(yz， t) -A(y， t) -cムyz]一一(=:;-) TA ，--¥"'""'-/ -¥07'-/ ---07""J 3 ¥ 4 } 

を定義したc 条件式 (204)には以下の特設があるc

-第1式は全スピン振轄の保存 (TAC)を表わす。第2式は熱力学の関祭式を表し、これが成り

立つために辻、最後の式を満たす構正項ムF1の春在が必要であるc ムF1についての条件の

解析より、この項を次のように表すこともできる。

ムFl三 -NoTAA(久t)ムyz

-変数ぎは常に邑由エネルギー F(吉ぅOyzぅσうりの最適化条件によって決まる。一方、ムぁ依

存性は、自虫エネルギーの禎王項 .d.F1(σ， t)の存在と密接な関揺がある。したがって、エン

トロピーや比熱の計葬では、自由エネルギーに含まれる変数が常にこのような条件を満たす

ことを考嘉に入れて温震撤分する必要がある c

このようにして、 TACの設定と矛着せず、設々の基本方針をすべて溝足する自由エネルギーが得

られた。

ヴ
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7.3 Temperature Dependence of Specific Heat 

自由エネルギ}が求まれば、その逼度数分を計算することによってエントロピーや比熱を導くこ

とができる。そこで、新たに導入した自由エネルギー (201)の温度按分からエントロピーをまず最

初に導き、その誌度長存性について誤べてみることにする。

7.3.1 Temperature Dependence of Entropy 

常礎性状態の場合のエントロビーをまず求めてみる苧この場合に辻、 (201)でスピン設の寄与を

無視し、さらに逆議化率のぎとめの違いや描正項ムF1を禁梶して薄られる自由エネルギーが用

いられる。先;まどの2つの条件 (204)の下で、その温度徴分を求めることによってエント口ピーの

温度抜存性を表す次式が得られる。

Sm 1 8F 1 

No NoToδt !y，O" 

=イdxx2[ln y'2; -u + (u -~) lnu -lnr(u)] (206) 

十ぜい [lnu-去一的)]
ただし、 r(叫は garnma関数、 ψ(包)= dlnr(u)jduはdigarnrna関数、匂 =x(百十X2)jtである。

変数 zについての襲分は波数覆分を表す。この結果から次のことがわかるc

-エントロピーについての (206)と比較したとき、 :Makoshiふ([oriyaのよじ熱理論にはスゼンの

熱ゆちぎの振幅に比f轄する次の墳がさらに含まれている。

TA J.r.2¥ 8y 
一一;-:-<~i)品目 -T
o 

\~t / J;nerm 8t (207) 

我々の理論に従えば、熱ゆらぎの振幅によるこの項と、ゼロ点ゆらぎの寄与を合わせた全ス

ピン援幅の檀に比慨する項が、変数引についての変分の条件 ((204)第1式)によって自動的

に泊失する。 SCR理論の富由エネルギーに含まれる uは、このようを自由エネルギー謹小
の条件と無関係であり、またゼロ点ゆらぎの寄与も含まれない。したがって、この項が諮え

ずにそのまま残ってしまう。

• Tc近簿の常磁性比熱の異常者温麦イ衣存性辻、この項をさらに温度で額分したとき現れる

δ2yjδt2に比例する項が原露である c

臨界温度近傍で発生する惑気比熱の異営な這度依存性は、このようにして解請することができ

た。変数 yに関する変分条件があるために、ゼロ点窃らぎの寄与は自動的に諮滅し、あたかも最

拐から熱ゆらぎの寄与だけを考慮に入れて導かれたような式が最後に残った。同じような計算方法

により、外部議場が存在する場合や、惑気秩序状態のために発生したモーメントが存在する場合の

Q
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エントロピーについても (206)に対正、する式が寄られている。

Sm(σ，t) 8，mO(σパ)， ~Sm(σ， t) 
No No NO 
smO(σパ) 1 aFo I 
No NoTo説 ly，.6..yz，σ

ニ 《 伽 2[lny2;-U+  (←ト匂トぺ一-~)訪)1凶nu匂ト一パ一-ln包叫B
十ψZ幻xx2凸2U匂バ[lnu包一去一的)]
-3 [ dxx
2 
[ln，n;;: -u， + (Uz -D ln Uz -lnr(uz) 1 

+ 3 1.1 dxx2uz [ln Uz -去-ω]
ただし、包 =X(y + X2)j久匂z= X(yz + X2)を定義した。実際には上の式にさらにスピン波iこよる
寄与が付吋加わる。また、補正項ム3m は、自由エネルギーの Foに含まれるムめの温度依存牲
と、補正項ムF1の温度撤分に由来する。

(208) 

ムSm(σ，t) 1 r aムF1 ， δFoδム引zl 一一一一一___，
No NO九 iδtδムyz 説 I

1 aムFl TA 、δムyz
lも九 δt To" at 

TA i δAβD.V'7 l :r1 Iームyz一{入-A)ーとiTo I at -，74  ，. . --， at I 

外部磁場 H = 0の場合におけるエントロビーの混度変化は次式で表され、 A(h= 0) =入。(t)、
D.yz(h = 0)二割zO三宮z(h= 0)よち

(209) 

ムSm(σo，t) TA dλo 
J.Vo -To dt YzO 

[δA(yzo， t) ， r ;II{_. .L¥ _1 dyzo 1 
=私o)反 +[A'(yzo， t) -c]τ} 

fδAt(O， t) ，.，. __ fr.¥ dσ61 
二 3yペ-2 改 -5CYl明石}

入。と Yzo~立、外部磁場がゼロの場合の λ の値と逆磁化率の平行員分を表す。 (204) 式の解析より

H=Oで A=入。が成母立つことがわかる。また、 A'(払t)辻 δA(y，t)jδuの省略形である。式
(210)の変形には、 (204)の温度徴分より得られる次式を患いたc

(210) 

δAt(O， t) I aA(YzOl t) δ智zO ~ /~， dっ
わ + [A'(yzo， t) -c].一一÷5cyl(0)i旦=0δtδt 'l-- '04V'-， -J at '--D.J.，-， dt (211) 

7.3.2 TemperaれlreDependence of Speci宣cHeat 

エントロピーについて得られた結果を、温震についてさらに穣分することによ号比熱の温度依存

性が求まる。エントロピーの捕正項ムSmを加えた (208)を、温度について綴分した結果は 2つ

Q
d
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の寄与の和の形に表される。 H=Oにおいて議気秩序が発生する場合の関を以下に示す。

Cm CmO. Cm1 
一一一一-
Not Not' Not 

Cmo 1 asmO I 
.Not No at Iy，yzヲσ

=江:dxx2u [-1-去+山)]+な1い z[-1-去山z)]
Cm1 1 f asmO I dy ， asmO I d百zδSmOI dσdムS¥
一一一=一一 1一一一 i 一一+一一:.:::.:::.I 一一十一一一| 一一十一一一 i
Not No ¥ δ型 Iyzぅσ，t dtδ型z Iy，σ，t dtOσ Iy，yz，t dt' dt) 
=-3δA(yzoぅt) dyzo . dLlS 
一一-Bt dt . dt 

o [叩川 川 2 山吟÷ 山 ， t) 山 + 一斗! δt2 . --¥."，"'V7 -， ¥ dt }δt dt 

Ifパ幻2:0¥ 2 (内μi
+ 3[A' (Yzo， t) -c] I (弓:u)十能。二一:VI I ¥ dt J . V~~ dt2 I 

A汽ぎぅt)~立、 A'(y ， t) と同議であり、ぎに関する 2 階の導関数である。

常議性状惑におけるよと熱を表す第1項に梧当する項は、すでに SCR理論でも書られている。磁

気不安定点に近づいたとき、この項のために溢更に比到する低温比熱の保数が対数的告発散を示し

て増大する。第2項が、新たなスピンゆらぎ理論によって初めて得られた結果である。この項に含

まれる太字で表される項も、低温極限での溢震保数の蓋にかなち大きな影響を及ぼすことがわかっ

(212) 

ている。これらについては、すぐ次に説明する。

7ふ 3 N umerical Resul七sof Temperature Dependence 

数龍計算によって求めた議気比熱の温度依存性の結果ゎ部を、関 26に示す。国の左に逼度領域

別の特援を説明しである c

10 

温度依存性の持徴

-低溢領域

溢度に比例する係数に新たな増強が存

在する G

・臨界温度近傍

詫来と比較し、鋭いピークが現れる c

8 

E
u
 

n
M
4
5
g
u
 

n
u
n
u
n
u
 

n
u
n
u
n
u
 

富一一
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sac'aasaa 

一一一

S 

34lも¥
、・、司、、司、-_

2 ト 、‘~‘~・』・』・Jト・、ーー・『除『・ー.-.ー・ー・ー--.

盟 26:比熱の温度依存性の数値計算の例
0 
0.0 0.5 1.0 

TIT a 

1.5 2.0 

N umerical Results at Low Temperatures 抵温謹隈で Cmo/Notは、発生するモーメント

の減少 (σs→ 0)に伴い、 log(l/σs)に比慨して発散する鰻向を示す号一方、発散はしないものの、

-620-
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CmI/Notも低温量限でかなり大きな寄与がある。 2つの寄号のそれぞれの温度依存性について、低

温領域を拡大して示したのが、冨 27である口横轄の温度を対数日盛でプロットしていることに注

意が必要であるc匿の太い実隷が2つのよ乙熱の和を表し、上から tc= 0.005，0.01ぅ0.05の場合に対
正、する。

• log(l/σs) ~こ比例する項:細い実線
10.0 

Cmo/均f"V~ log (斗 (213) .... 
“ VYs) ~ 

Q 

• A(型zO，t)， Yzo 0)誼度に関する 2階犠分 5.0 

に関する項破線

CmI/ Not f"V 2.50. .ー (214) 
一一一一一=一一一一世ヶ一一一一←一~‘-_一~、、"、、¥、、、、¥¥、、、、、、、、、

" " '-¥、、、¥、
ー、、

- -_、、九
日，--;--r......-....L:::;::-

~ 

10-5 10-4 10-" 10-2 10-1 "。nu 

n
U
4
2
 

ハU

国 27:低逼比熱の温度依存性 す7Tc

Critical Peak Anomaly 次に謡界温度近寄の比熱の温度依存性の実験結果について詔介する o

MnSiとSC3Inについての測定で得られたよヒ熱の温度抜春性が、それぞれ Fawcettet al. [19]と

Ikeda， Gschneidner [20] によって報告されている。 低温で発生するモーメントが比較的大きい Iv(n訟

の場合(tcrv 0.13)、臨界温震で説いとークが観測され ([19]のFig.2)、大きな tcに対して明鞍な

ピークが現れるとする理論の結果を支持している。それに対し、母溢で極めて後小なモーメントが

発生する SC3In~立、 0.01 程度の微小企 tc の値をもつことが知られている G 臨界点での犠場ゼロの

場合の逼度長存性 ([20]のFig.2) ，土、 MnSiのような辻っき号したピークを示さない。両者の比較

によって明らかなしの違いによるピークの瑳れ方町違いは、理論の予想、とよく一致する。どちら

のグラフも C/Tの植を T2に対してプロットし、破線で示したT2に比例する寄与は搭子振動に

よるものである。

7.4 Field Dependence of Specific Heat 

温室が一定で外部磁場によってモーメントが σ。(のから σの鐘に変北したとき、逆礎化率の垂

重成分担(σ，t)辻0から有限の値となる。また、平行成分yz(σラ坊の龍も変1tする。

y(σパ)=ジ1(t)[σ2σ5(t)] > 0ヲ百z(σ，t)ニ Yl(t)[3σ2σ5( t)] > y zo ( t ) (215) 

そこで、比熱の磁場依存性について調べる前に、議場を加えることにより、 uと&の値に変化が
生ずることによるエントロビー (208)の変化68例 =Sm(h) -Sm約二0)についてまず調べてみるc

碍られたエントヨビ一変化については、 Maxwellの関孫式が成り立っかどうかを確認する必要が

ある。

っ“PO
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1.4.1 Field Dependence of Entropy: T < Tc 

議場誘起されたエントヨピ~8Sm 辻、逆議化率の変分豆、 yz -Yzoに関して、次の形に表すこ

とができるむ

sSmO(σパ) 1 I aSω!δSmO I I_. _. ¥ I 
ニート-i y十一一 I (yz -Yzo) I 

No No I dy lyz，σ，tδyz  iw，t i 
fδAt(O， t) .. I dA(yzo， t) I_ _. J 

=-312y+ 訪z-Yzo) I iδt u'  dt ¥u
T 

.:7
T
V/  I 

仏 S1n(叫~主[坐Q_(ムyz一勾zO)一{λ一入。)並立iNo To I dt ¥-，，'" -u
kV
/ ¥" " "'V/  dt I 

fδA(yzo， t) ふ 1
= 3 ~ ~~~\~:U' Vj + [A'(ぎzO，t) -c] u~:o ~ (立z-Yzo -y) I at 'l-- ¥i7TV'  '/  -J dt I 

-3[A' (Yzo， t) -c] (yz -Yzo)・主主
dt 

L.. aAt (0， t) δA(yzo，t){， .• ¥l I TA ..dσ3 
= 312 訂+~~~\::J z ラ (yz -Yzo) ¥ +一一昔一一L- dt δt ¥i7̂-' ;;l̂-，V/  J ' 4To V dt 

8Sm(a， t) 8Smo(σ，t) I 8ムSm(σt) TA ，.f _ .L¥ dσo(t) 
1 十 m ぅ =一一言(σ，t)一一-No No No 4Tu "'¥-7"/ dt 

6ムSmの式変形にi土等式 (211)を用いた。すでに述べたように、ムSmの項iま昌吉エネルギーの補

正項に関係して現れる。最接的に樫めて簡素な式が拝られたが、この結果の導出に辻補正項の存在

が如何に重要主主役割を果たしているかがわかる。最熱的に残る項が福正項の中に含まれ、これ以外

の多くの項が互いに相殺した結果が上の式である。

この (216)の結果から、熱力学の 11axwellの関係式を表す次の結果が成り立つ。

(216) 

δi  8Sm(σぅt)l TAσA庁o(t) '''' A {{"¥ .L ¥. {_  .L¥ d
2
包(t)-i !=一-Mt)-iー =15A(0ヲtc)Y(σ，t)一一-aa I No I 2To <7J..，"， dt ----¥-， ..../<7¥-，"， dt2 

ただし δy(σ，t)jδσ = 2Yl(t)σが成り立つことを沼いた。また、 u(t)ニイ(t)jσ?である。

(217) 

Maxwell relation: consistency check 念のため、 11axwellの関係式が実際に成り立つことを

確かめておく。まず、自由エネルギーの全徴分について次の式が成り立つc

δFδF  
dF(lvf，T) = -SmdT + HdM， -Sm =一一 万=一一 (218) 。Tラ aM

さらに、?量度と議化についての信機分係数である SmとH を、それぞれM とTについて鋸額分

することから、

θSm a2F aH d2F aSm aH δ ( H¥I 
V'>Jm 一一 =-Mー(:í~ ) I (219) 

δλfδ1VfaT' aT -aTdM' ・3λ1 dT δT ¥2¥1) 1M 

が得られる。これが、よく知られる Maxwellの関係式である。最後の式の謹震Tに関する編教分

は、 M が一定の条件を考麗して上のように書き換えた。義次完イとしたパラメ)タを用いると、

副知=一言?咋引σ (220) 

っ“つ山po 
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として表すことができる c ただし、 M = NOf-lB民 H=h/2μB，Y = h/TA民 t= T/Toの定義を買

いた。さらに y(σぅt)は (215)のように譲る舞うため、 σ竺 σO(坊が或り立つ弱磁場中では、

。yI dYl(t) λ庁d(t)_ (，¥ dσ5(t) 
友 lJ17[σ2ー σ5(t)]一抗(t)一主:__'"一伯仲17 (221) 

が成ち立つ。これを (220)の右辺に代入すれば、我々が求めたエントロどーの磁場依存性の結果

(217)と一致することが確認できる。

Entropy Change U nder Ex主ernalField 常磁d註の場合には、 (216)の oSmO(σ，t)がエント
ロピーの磁場効果を表す項に相当する 5

sSmO(a， t)δA(yo， t) 
=-3 ラ (2均一官。)+ (yz一割。)J 

No θt 

dYo(t) 
= 3[A'(yoヲt)-c]一一一・ [2匂〈σパ)一宮o(t))+ (yz(σぅt)-yo(t))] 

dt 

(222) 

上記の式変形には常議性状惑において謀存期 (204)の温震被分よ乃得られる式

3A(言。ぅt)
δt 十[A'(訂o，t)-c]一一 =0

dt 
(223) 

を思いた。 (222)右辺の熱ゆらぎの振幅を表す関数に現れる yoは、規格化した常犠牲磁北率の逆

数を表す。議場中エントロと}の温度依存性について、秩序状惑についての (216)と上の式を思い

て計算した関を示す。秩!事状替、から常設住状態までを含む温度範屈についてわ数量計葬の結果が

図 28である s 図に示す温震変化は、議場をかけるとゆちぎが抑制され、エントロピーは減少する

という予想とも合致している。計算で吊いたパラメータは毘の右に示した。

0.0∞o 

用いたパラメータ

5 -a日開
阻2

• tc = Tc/九=0.01 

• h = 0.05ラ0.1，0.2(x10-5) 

図 28:磁場中エントロピーの温度依存性
-0.0∞2 
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 

Tff 
G 

また、図28中からは臨界点近傍と低温撞限での湿度変化が詩に急であることがわかる。この温

度変化は磁場中比熱の温度抜存性にも反瑛される G

7.4.2 Field Dependence of Specific 誼eat

秩序状態の場合について、議場中比熱の温度依存性について簡単に説明する c これは磁場誘起さ

れたエントロピーの温度夜存性を表す (216)を、さらに議場一定の条件下で湛度で椴分することに

n
J
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よって得られる。その結果、磁場誘起された比熱の逼度抜存性は2つの寄与の和として表すことが

できる D

5Crn(σパ) 1 d88rn(σ，t) 8Crn1 (σJ) ， 8C情 2(σパ)
Not No dt Not Not 

dCrn1(σパ) 1'" Aln. -'- ¥_ f_  _L¥d
2
u(t) 

= 15A(0， tC)y(a) t)一一-Not ----¥-'-'--/07¥-' I dt2 

6Crn2(σパ) 1'" A 1"  j ¥ du(t)δy(σぅt)I 
ヱ 15A(0，tC)一一一一一一|

Not ぅ CJ dt 8t Ih 

(224) 

この取扱いでは、礎化 σは自由エネルギーめ独立変数である。したがって、外部議場が一定であ

る実験条件の場合と比較するには、最援の式の逆磁化率 uの渥度償分の計算に少し注意が必要で

ある。たとえば、 y=lも/TAσの関採を利吊し、この徴係数は次のように表される s

2lhニ一品Zif-72h
つまり、一定の檀の議場中での磁気モーメントの逼震敏分の笹を計算で求める必要がある。また比

熱への寄与の第1項には、議気モーメントの 2乗の誼度についての2陪の穣係数が含まれる。これ

が原因で、低温極限と臨界点近傍でこの謹度依存性を反映した特裁が現れる c

また、常酸性状態における比熱の議場依存性は間諜に (222)を微分することで薄られ、次のよう

にをる。

6Crn(σぅt) 1 d88rn(σ0， t) 8Crno(σパ)， 8Crn1(σ， t) 
Not No dt Not Not 

6CrnO(σJ) ... I f A "1  _ _L ¥ dyo ( t)δA'(百Oラt)i dyo(t) 
= 31 ~ A" (yO， t)一一十 }--ut -Il--¥;;1V7-;  dt 8t J dt 

r 口2何日|
+ {A'(言。，t)-c}二一I(2y(σ?の十yz(σ，t)-3yo(吟)

dt2 I 

5Crn1(σJ) .-， r A' f _ -'-¥ _1 dyo (δyl 8百zI "dyo ¥ 
= 3[A'(yμ)-4-12-i十一I_3~-，-U) 

dt " -8t I h' 8t I h -dt } 

(225) 

8Crno/Not は臨界注変近寄のみで支配的であり、高温になると 8CrnI/Notの寄与の方が大きくなる。

Specific Heat Change U nder External Field 議場中比熱の温変依害性について、常議性状

態(主 <T)の場合について数龍計算で求めた結果を菌 29に示す。居いたパラメータ詰毘の右到

に宗した。臨界温度より少し上の温震でピークが現れるが、その揺は tcの値が/J、さいほど法がる
額向がある。題 29では、実際の温度ではなく Tcの韻でスケールした温度でプロットしているこ
とに注意が必要である。

一方、磁気秩序状態 (T< Tc)の場合の議場中比熱の温度設存性の計算倒が、図 30であるs替
に臨界温度近接と抵温極限で比熱の鐘が急激な減少を示すが、ここに自発議化の温度についての2

階額分の影響が反映されている。園おからわかるように、これちは温度領域での議場中エントロ

ピーの急な温度変化に対定、している。

通常の犠気器定などに比べ、磁気比熱の温度依存性や議場効果についての実験は、残念ながら現

状ではあまり見当たらない。したがって、理論で導かれた比熱の性寅についての実験結果を思いた

検証は、今後の課題であると考えている。

A
せっ白co 
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「遍藍電子議性とスピン揺らぎ理論J

患いたパラメータ

• h = 1.0 X 10-5 

• tc = Tc/九=0.05 (A)， 0.01 (B)， 
0.005 (C) 

罰 29:常識性状惑における議場中比熱の

温度設害性

用いたパラメータ

• h = 1.0 X 10-5 

• tc=Tc/九=0.005ラ0.01ぅ0.05(下
から)1震に)

図 30:秩浮状態における磁場中比熱の温

度依存性

この節の最初に指摘したように、 SC亘理論による磁気比熱の取扱いには多くの問題が含まれて

いた G その後新たなスピンゆらぎ理論が発展し、振幅が一定であるという条件に矛麗しない自由エ

ネルギーを考えることでそれらはすべて解決した。その結果は熱力学な整合性を溝たし、また実験

結果を用いて検証可能な北熱の温度依存性と磁場依存性についての結果が得られている。それらめ

或果と現状を以下のようにまとめることができる c

• SCR理論による比熱の取扱いで現れる、語界点近傍の常磁性比熱の異常な逼震設苧性の潤

題は解決した5

・熱力学的な整合性(lv1axwellの関係式)を溝たす、エントロピーの磁場依存性を導くことに或

功した。

この導出には、新たに導入した自由エネルギーの禎正項ムFが、重要な役割を果たしている0

.比熱の磁場効果に d2a5(t)/dt2に比例する項の春在が新たに明らかになった。

Takeuchi， J¥1asuda: JPSJ 46 (1979) p.468とは異なる結果が詩られている。

• SCR理論と比較した場合，比熱の温度抜存性〈外部議場が存在しをい場合)として、下記の

特援がある。

-低温領域で Cm/Tに、従来とは異なる余分な増強が存在する。

-臨界温度近傍で鋭いピークが現れる。

・磁場抜存性の詩犠

F
h
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ー弱議場領域で、 Tcよち高温で幅の広い山が現れる c

f忌i孟譲域で比熱の温度に比例する係数に、議場による強い抑制効果が現れる。

また、この比熱の理論で導いた自由エネルギーは磁気体覆効果の説明に必要に会る。

-626-



7遍歴電子磁性とスざン揺らぎ理論j

8 Magnetovolume Effects 

最設のこの蔀では、遍霊議性体における磁気体護効果についての最近の研究の進展について紹介

する。スピンゆらぎの影響が、この効果にどのように反映するかという内容となる。

新たなスピンゆらぎ理論のそもそものきっかけとなったのは、スピン振幅が一定に保たれる (TAC)

という俣定である。この仮定は磁気体積効果の存在と矛麗し、この効果を説明できない屈難に室面

するはずだとの批判が以前かちあったc したがって、こうした批判に応えるためにも礎気体讃効果

を新たな理論の立場から説明する必要性を長い間持ち続けてきた。ただそのためには、地の議気的

な性質を導くために用いられる自由エネルギーと矛盾しない取扱い治宝必要であるとも考えていた。

これが、充分満足のいく礎気比熱について理論の確立をまず先行させた理由である c

8.1 Introduction 

惑気体覆効果とは、結晶の体積と議性との桔関のことである。斧讃変化によって物資の議性が影

響を受け、また逆に議性の発生や請減iこよって体積が変化するという効果のことである。中でもこ

の性賓が際立って現れる磁性材料がインパ}合金である。インパー合金では、温度を下げても格子

振動の抑制による体積の技舗とスピン分撞に付随した体積の増大が打ち泊しあい、ある温震領域で

熱襲撃張が著しく小さくなる。そのため靖密磯械などの工業的な利用に役立っている。

以下の説明においては、金罵議?生棒に現れる 2種類の磁気体讃効果と惑気捧積効果を取ち扱う 2

つの理論についてまず紹介する。今後;主体護 Vの代わりに体護歪、 ω=dVjVを患いることにし、

その温度依存性や磁場効果が問題となる。

・告発体覆議歪

外部磁場が存在しない議気秩序超体において自発磁気モーメントが発生することにより体覆

が膨張する効果を表すc 実験において辻格子援動による律積変化等も合わせて観測するため、

それぞれの寄与に分離するのは困難である。理論的には次に示す 2通与の解釈がなされる。

_ Stoner-Edw紅白-Wohlfarth(SEW)理論

バンド理論に基づく理論で、秩!亨状惑で発生する自発礎イヒ Moの2乗に比関する体護

歪が発生するという理論である。

KC  _ _ ，_，C) 
ω(T)ニ ?-Mo(T〉乙

_ Moriya-U sarni (JVIU)理論 (1980)

SEW理論に対し、スピンゆらぎの影響で、隼讃歪が次式で与えられるとする理論である c

KC.__ ，_，"  C)，_，_ C)__， ~ 
ω(T) = ~;: [Mo(T? + c2(T)]， ♂(T) ニラ ~(ðMq ・ ðM_q)

q 

これら 2つの理論とも共通iこK、Cはそれぞれ庄縮率、磁気体積結合係数である c

.強制体護磁歪(外部議場の影響)

外部磁場を印加することで誘起された惑気モーメントによ乃葎賓が膨張する効果を表す。磁

場を印加した場合とそうでない場合における体積変化に相当する。 Chを強制体積磁歪の結

合係数と定義すると(笹は邑発磁歪の孫数 C と同町、次式のように表せる。

KCh 円九
ω V三 [M~ _ M~(T)] ぅ Ch 二 C

ウ

4つ中戸。
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1980年以降は現在に至るまで、 MU理論の考え方が広く受け入れられている。まず、上のそれぞ

れの理論についてもう少し詳しく説明し、その設で最近の理論に発展について述べる。

8.1.1 Theories of Magnetovolume Effect 

Stoner-Wohlfarth理論で辻、電子関相互作用の近似によって生ずる芳子場の影響で伝導電子が

スピン分極し、その自由エネルギーの議気モーメント M の依存性より種々の惑気的性質が導かれ

る。 Stoner-EdwardsぷTohlu統制SEW)理論は、これと同じ自畠エネjレギーの体積依存性を者用

し、礎気体積効果を理解しようと考えるc具体的には、礎化に関する自由エネルギ}の展開採数

が、温度依存詮以外に捧積にも依存すると考えることになる。 Stoner-Wohlfarth理論で辻、展開

係数 αやbはフェルミ準位近傍の状態審度の大きさやエネルギー依存性で決まる c体讃変色による

状態審度の変化がこれらの檀に彰響を及ぼし、これによって体積薮春設が生ずると解釈できるc

v .-， _，_ _ __， 1 
F(M，TぅV)=二;::;w2+ F(O， T， V) +一α(TヲV)M2十手(T，V)M4十・・・2K- ，~\~，ラ 2 生

ω(TぅM)=ρKC[M5(T)+e2(T)]+ρKC[M2 - M5(T)]， C = _~ 8a(T，V) 
リラ 2δω 

(226) 

ただし、 K は圧縮率を表す。体讃歪 (ω =dVjV)はこのように、自由エネルギーの体積について

の安定条件，8Fjδγ=0，から得られる。磁気部覆結合定数 Cは、自由エネルギーめ 2次の畏関
係数 α(T，V)の体積故事性に関揺がある G
SEW理論では棒積歪には M2やM;Sのみが現れるが、体護歪にスピンゆらぎ効果を取り入れる
ための主主oriya-U sami (MU)理論で辻、現象論的にさらに熱ゆらぎの影響を取ち入れた (45)を用
いている。

8.1.2 Difference between SEW and MU  Theories 

SEW理論と比較したときの MU理論の特設は、体積歪の温度依存性に対して熱ゆらぎの寄与を
取り入れた点に為る。これら 2つの理論による熱欝張の謹度荻存性の違いを図 31に示す。図の右

にMU理論の2つの特畿が示されている。

MU理論の熟膨張への寄与

・臨界温度 T=Tc

η
w(Tc) _ ~ 
一-
w(O) 5 

・常議性状態 T>え

dω(T) 
β(T) =一一_'_'"'-' 

dT 

SEW 

T 

題 31:自発体覆磁歪の温度依幸子性:熱ゆらぎの接結♂(T)の影響によって違いが生ずる。

oo 
q
4
 
po 
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秩淳状態で臨界j昆震に近づくと、 SEW理論で辻謹衰の上昇によって基底状態で発生したモーメ

ント MJの積が臨界温度で完全に謂失するため、その影響で体積が急設に収縮する。一方で話U

理論では、自発磁気モーメントは清失するが他方で熱ゆらぎの援騒が温度によって増大し、その鐘

が臨界点でご2(丸)= 31vfd /5の大きさになる。そのために発生する熱選手張との差し引きにより、臨
界温度における体護収縮が SEW理論の場合の 2/5に留まる。また常磁性状態、においても、 SEvV

理論では磁性の影響による熱膨張への寄与がないのに対し、 MU理論では温度による熱スピンゆら

ぎの振騒増大の露響による熱勝張への寄与が存在する。熱膨張率の温度依存性の詳しい解析によ

号、これら 2つの効果が実擦に存在するという報告が忘る。

以上のようにいずれの理論でも 2次の震関部数の体積夜存性を用いて議気イ本積効果を議論する

が、臨界温度以下で発生する自発祥積議歪の値と常犠牲状聾での熱彰張の存在の点で異なる註賀を

示す。

8.1.3 Di血cultiesinvolved in SEW and MU  Theories 

SEW理論に対し、スピンゆらぎの影響をJ'¥IIU理論が取り入れたとしても、これらの理論につ

いては、下記に述べるような点で問題が依黙として残されていたと考えられる。

・議気枠積効果を記述するパラメータの数、 j昆度イ衣存性

議気予事積効果を記述する理論のパラメ}タが、磁気体護結合定数 Cが1悟あるに過ぎない

こと。また、係数 Cが温震変化することは想定されていない。〔伝導電子の状態密農の形状

を畏映した T2に比例する弱い依存性を別にすれ託。)

・自発磁化 Mo と T~ の圧力依存性

これら 2つの理論では、圧力勾配 dMo/dpとdTc/dpの笹が必ず両方とも問符号となる。実

緊に辻、異なる詳号が観測されることもあり、その説明のためには白出度が不足している可

能性がある。

・強帯j体議議歪の耳文乃扱い

SEW理論では、磁場により誘起きれた一禄議化の変化が惑気体積効果の原医であると考え

る。スピン申らぎの振幅が磁場の彰響を受ける以上、当然強制体積議歪もゆらぎの影響があ

ると予想される。これらの理論ではゆらぎの磁場効果についての取扱いが全く欠けている 0

・礎気比熱の温度依存性との整合性

スピンゆらぎの鶏果を考憲に入れる場合、 SW理論の告白エネルギーを単に拡張するだけ

でよいか辻疑問である。すぐ後で触れるように、格子振動による熱膨張への寄与について、

Gruneisenの関保式が成与立つことが知られている。これによれば、熱膨張係数と比熱との

間に比関関保が或り立つ。磁性体の場合にも当然同様の興勢が磁気比熱の場合にも成り立つ

ことが期待される。

8.1.4 Thermal Expansion from the Lattice Vibrations 

MU理論による惑気体積効果の取扱いを見ると、あまちにも直感に頼りすぎている印象を受け

る。熱膨張は、熱力学的には吉由エネルギーの体積概分で決まる。このようま観点からの熱膨張の

od 
つUFO
 



講義ノート

理論的な車扱いとして、格子振動による熱膨張についての Gruneisenの理論がある。磁気f本覆効

果の取り扱いにも大いζ参考になることが期待されるq

そこでまず、諸子議動による熱膨張と比熱との開に或り立つ Gruneisenの関祭式について説明

する。諸子援動による熱膨張を説明するためζ、以下のデパイモデルに基づいた自由エネルギーが

よく用いられる。

F(T， V) =ヱω2十デI~ñwqs + kT ln(l -e-liwqs/kBT) I 2K ム-'12"--'10 ' ，-----，- '1 
qs - -

この第1項は、弾性エネルギーを表す。熱鯵張i土器子議動の非議形項が存在して初めて生ずること

が知られている。この非隷葱項の影響を受けて、振動の国波数が体積によって変化し、そのために

熱膨張が生ずると考えることもできる。そこで、振動の題波数は、体穫歪に比慨する捧積法存d性を

もっと仮定する。

3五Wqs _， JV . dnwqs 月以)qs. (_， _ dln8D dln8D ¥ 
γ一一 一一一一 =-i一一一: I iニ一一一一一一=一一一一一-Jルqs I V .， dV I V ' ¥ I d ln V dω/  

比傍保数γはGruneisenパラメータと呼ばれる。

熱膨張 ω(T)は、自由エネルギーが体覆の変分に関して撞小である条件から求められる。

anw"" ~ _ I 1 ， I 
ω叫(T)=一K一」三〉γ;五Lμ均4δV ム..J'---'1" Iヨ2 ' --¥'---'1"'1 I 

=宇zhs[i÷向 s)]
得られた叫T)をさらに温度で鍛分すると、熱膨張率β(T)が求まる D

1δV dw Kγて.......... d f1， f.... ¥1 
β(T)=F3子二否ニ ~~I LnwqSd; I~+η(九vqS)I 
1，""， δn(nwqs) (_1 _¥ 1 ¥ 

cv(T)二子Lnwqs δT ラ い(ε)=ε恥 Sq/;BT-1 ) 
上の第2式には、参考のために定積比熱の溢震依亭性も示したc これら 2つの式の比較から、熱膨

張率と体績当ちの比熱の閣によヒ剖関長が成り立つことが導かれる。

β(T) = KiCv(T)江 T3

これが、 Gruneisenの関経式であ号低詰領域での熱膨張率は、諸子よと熱と同じ T3依存性を示す。

このように熱膨張率とよ七熱はi奇ーの自由エネルギーを体積、または温度に関して撤分する相違しか

なく、密接な関係を持っている。したがって磁気体護効果を議論する場合でも、比熱の温度設存性

に矛盾しないような熱襲撃張率を与えるような議識が必要であるむ

Needs for New Approach 以上の説明からわかるように、Iv'IU理論にも幾つかの問題点が

ある。

• 1正温比熱に関する Gruneise誌の関係を溝足し会いむ

パラマグノン理論などにより、確気不安定点近接で母温よと熱の温度保数に増強効果が現れる

ことが知られている。 Gruneisenの関謡が或り立っとすれば、熱膨張にも缶詰で T2，こ比剖
する温度強存性が存在し、その係数は比熱の温度保数と密接な関係があるはずである。
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-員在性が強い場合の磁気体積効果との接続性が望まれる。

遍霊電子磁性体の磁気体覆効果はスピンゆらぎの体積長存性から説暁される一方で、局在電

子磁性体の惑気捧積効果は交換相互作舟の体讃依亭性から生ずるとされるつこの局在磁性←→

遍歴議性の関で、議気体積効果に関する性寅が連続的に務号変わる可能性が見える理論であ

ることが望ましい。

-スどンゆらぎの寄与を補正項として付加するだけの現象論的取扱いが妥当であるか。

主主akoshi-Moriyaの比熱の取扱いで黒いられた自由エネルギーは、礎化率の温麦依苓牲を導

くために思いた自由エネルギーと同じである G 一方でMじ理論では、礎気体積鶏果の説明に

は直感的な考え方を優先し、その自由エネルギーは SEW理論の自由エネルギーにスどンゆ

らぎの効果による福正項を加えただけに過ぎない。このように磁気比熱との整合性を全く考

慮していない攻扱い辻明らかに問題がある。

以上から、磁気体積効果へのスピンゆらぎの影響を謂べるには、京点に立ち戻った取与扱いが，必要

である c 比熱の取扱いで用いた告自エネルギーを吊い、その亘接的な体積依存性から議気体護効

果を議論すべきであると我々辻考えたc

8.2 Volume Dependence of Free Energy 

磁気体護効果の取扱いに捺し、我々は比熱の取扱いで患いたものと全く同乙自由エネルギーを用

いることにした。その自由エネルギーに含まれる直接的な非覆荻存性から、磁気体棲効果が導かれ

ると考えたc

F(払σ，w，t) = F'vib十九herm+ Fres 

b=エω2十F(日)
2K 
(") 1'00 

Ftherm二二二 γ j bT12(1-e-u/T)JL 
ムd ん r十iE

qBW<q~V 

1 ~ r∞ 'm rf 
二)~ I dν T ln(l -e-Vf.1) ぜγん v2+ (r~)2 
~ {VC ν (_ rn r~) 

res -ーち、 1 dジー {2--L十 q L+-NTd 
πヤん 2 い2+ r~ ， v2 + (r~ )2 J ' 4~'U- .r1~ 

一iドN山針恥)λ)totωt旬愉O計t
乙ωιυyを体積歪として (226司)と罰乙ように弾性エネルギ一を表す項を追刻し、それ以外のスピンゆらぎ

の寄与に含まれる馬波数に関する積分変数を ω→ v~こ量き換えている c

Stoner-Edwards-Wohlfarth理論と比較するため、また熱欝張による Gruneisenの関係式との対

忠を見るため、 (227)ではこの自由エネルギーを 3つの寄与に分離することにしたo Fvibは格子振

動による熱膨張を考える場令と共通する哀である c残りわ項は、熱ゆちぎの寄与を表す Ftherm、そ

れ以外のゼロ点ゆらぎや補正項の寄与は Fresとして表されている c 体讃依苓性については、次に

示すように自由エネルギーに含まれるパラメータが隼積依存性をもっと張定したむ

(227) 

っdpo 
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Magnetic Gruneisen Parameters 格子振動による熱膨張についての Gruneisenの理論を参

考に、自由エネルギーに含まれる以下の 3留のパラメータに対して体積故存性を導入することに

したO

-スピンゆらぎのスベクトル幅

これらは、それぞれ減衰定数と静的逆磁化率の波数空需における分布幅を表す独立なパラメ}

タである。格子援動のデパイ温度。D、豆eisenbergモデルの交換棺互作屠に対r.与すると考え

られる。

kBTo rv (rq)ラ kBTArv (χ-1 (q， O)} 

-スピンゆらぎの援幅

全ゆらぎの援幅とゼロ点ゆちぎの振唱の差が、体積に依存すると考えた。差であることから、

どちらが変化するとしても講わないむ (204)参照。

ム(8;)= (8;)孟ot一 (8;)z(0)ニ三σ?20 -I!I 

格子援動の場合を参考に、これらの値の体護歪 ωに関する対数徴分から、 3舗の Gruneisenパラ

メータを定義することにした。

dln九 dlnTA dlnO"; 
1'0 =一一一一一~ ヴA=一一つ一一ーラ γ =一一一ームdw J I~ dω m， dω 

8.3 Spontaneous Magnetostriction 

詳しい導出方法については省略するが、自由エネJレギーに含まれるパラメータが部議張存性をも

っとして、自由エネルギーの体覆歪に関する 1次の被係数についての熱力学の関係式が得られる。

δF V 
3ζ= ~[ω -wo(T)一九…(t)-wres(t)] = -pV 

K 8Ft-horrn K 8Frー ( T¥ 
m(t) = -:~ --;己主 ωres(吟ニー......---1-三 I t =，:， ) 

V 8w う Vδω ラ¥五/

ここでは外部磁場がゼロである場合(H= 0)を考えている c 圧力 pがゼロの場合、この右辺をゼ
ロとおいた条件から自発体積磁歪 ωの誼度故存性が法まる。 ω。(T)は、格子振動会どによる議性
とは無関係な寄与を表すむ残りの Wthermとωre自の項が惑気体積効果に関係する寄与であるむこの

っ，u
司

JFO
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うち、 Wthermは、 (201)より、

盟主主主=州知)12 (1 X2 ~~ ~ f ln ~ -u + ( u -斗lnu一間川! -Jx δωau l---. --- --， ¥ -- 2) ----- ----¥ --I J 

寸14£(日ーい(Uz - ~) ln u -lnr(叫}]
こ -3NoTo'Yot[心xx2u(ln uーよ-吋
十1
1

伽弘(lnuz-去-ω)]
山、m(t)= 3pKToIot [小xx2u(lnUーよ-仰))
+寸l'ト
1

〉}d批いZ

とωについての
d

識畿分言計十算により導かれる O 一方、 ω凶re邸sの導出は、まずFresをyo= 0，ムぎzO= 0に
関して震関し、 YoヲムYzoに関する一次の項までを取り出すことかち始まる o (添字の 0はH=Oを

意味する。)

(228) 

。Fres! a五esI 
五ぷYo，ムYzo)= Fres(O， 0) 十一_re~1 Yo十一一一| 勾 zo十・・・ (22ヲ)

δ'Yo lyo=o，.6.y.zu=。 δム型zOlyo=u，.o.YzO=。
ここで、 λ(立=Yz = 0) =σ2/12、ム(8;)= (8;)tot一 (8;)z(0)に注意して、

δFres I "T r.-. 
( .. ，r;':h ， 0-

2 
¥ 

I = NoTA (ーム(8;)+土)
δY Iy戸 O，.6.Yzo=O

-V-JL  
¥ 

- ，--" 4 ) 
IYU-V 、 〆ム (230)
δFres I 1 

"T m ( ペ
一一I = ~NoTA (ーム{sj)+-i
ayz Iyo=o，ムyzo=o 3 

-. U-"，-
¥ 

- ， -'i' ' 4) 

が或り立つことを用いれば、 W に関する微分計葬は次のようにをる。

βR.p"，- aF-rp"" δ11___ ( . ，_')σ2¥ ，~ . J 
ーニ三三rv~ :r~~ (0ラ0)+ ;: _ I ~NoTA (ーム(8t)+ =;-) (3yO +ムYzO)I δωδωθω13-V

- H

¥ 

-，-.， 4J¥VV v~v/l 

~jぬ(日九時;)-'YmTAム{S?〉-j7Aじゅ3引0十勾zo) 附

f1 ~ßl (1 5σo(t) ¥ l 
=一ρKTA'YmO-;11 -一~ { 1-一一一 11(勾0+ムYzO)20

t-'~~ ~rl /Tn~ S l マm， \~ 3σ; )J 

この結果辻次のように書き直すことができる。

。(t)+ yzo(t) 
ωres(t)ニ ρKCs(t)

ぎ1(t) 

Cs(t) =並並ChO11一五(1当町1 (問
立l(O)-m

.rLγ'm， ¥ 
- 3σ; )J 

criTAUZ(0)σ37m 

ここで、 ChOは基憲状態における強制議歪の結合定数である。その導出については、後で述べる。

つd
円

δ戸。



講義ノート

基底状態の場合、 (228)で与えられる熱ゆらぎによる ωtherrnの寄与はないが、 (232)のωresの

寄与が存在する。したがって基底状態に主ける自発体穫磁歪辻次のようになる G

ω80 = pK CSOd; 

80 =古口似財(νト)= ~ChO (1 + ~三) (233) 

8.3.1 Two Components of Spontaneous Magne主ostriction

自由エネルギーの (227)による分割に従って、自発体覆議歪を 2つの寄与の和として表すことが

できる。

ωs(t) =ωtherm(t) +ωres(t) 

これらについての (228)ヲ(232)の解析によ k それぞれの温度依存性には次の持設があることがわ

かる。

-ωtherm(t):定義よちスピンの熱ゆらぎの影響によって生じる熱膨張であるつ MU理論では

無視されてお号、我々によって初めて明らかにされた寄与であるむ

-i正温で T2 ~こ比例し、格子振動による T4 ~こ比例する熱膨張に相当する

一議気体積結合の大きさは、スペクトル幅九の体種依存性(パラメータヴ0)によって決

まる。

- Gruneisenの関係を溝たすために辻この項が豆、要である。

・ωres(t):熱窃らぎを除いた自虐エネルギーの捧覆夜存性から生じ、1vIU理論と類w-した温度
依存性を示すc しかし、1vfU理論と異なった次の特徴をもっO

一議気予宇積結合保数C8はj昆度故事?生を示すむ

一議気体覆結合孫数の基ま状態における値 CsOと強制j磁歪の結合接数 ChOとの関に、

C8(0) rv 2ChO/5の関孫が或り立つむ

一議気非積結合係委主は、主にパラメータヴm の植で決まる。

秩序状態と常磁性状態のそれぞれの孟夏依存性を次のように表すことができる。

I d5(t)， (T < Tc) 
凶器(t)ニ ρKCs(t)x < 1 3拘(t)i一一ーラ (T>え)

l2Yl (t) 

(234) 

Wres ，土、表序扶態では Yo= 0、Yzo= 2Yld5 > 0となるため自発磁化の 2乗イ(吟に比例す
る。一方、常議性状態ではぬニYzoとなるため、磁化率の逆数Yo(坊に比例する o (Yl (t)は、
磁気モーメントに関する自鹿エネルギーの4次の震関保数である。
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図 32:理論による熱膨張の温度抜存性の違い

8.3.2 Temparature Dependence of lVlagnetostriction 

新たに見出された自発体護磁歪の温度依存性を、数値的に計算して求めた例を毘 32に示す。 SEW

理論と Mむ理論の温度依存性は匡 31と同こである。我々の理論によれば、自発体護礎歪の結合係

数が従来の SE¥V理論やlVIU理論の約 2/5桂度の大きさになる。それが、基底状態(T= 0)での
捧積膨張が従来の理論に比べて小さくをる理由で毒る。また、スぜンの熱ゆらぎの影響で秩序状態

においても ]¥;fU理論では考憲していなかった T2に比例する熱勝張が存在する c したがって、抗じ

理論の場合と比較して高温領域でこの分だけ余分な体積膨張が現れる。

以上をまとめ、自発体護議歪の温震依存性についての我々の拝た結果は、従来の理論と下記の点

で大きな違いがある。

1. {民温麓限で T2 に比例する項が存在する。これは熱スピンゆらぎの影響によって生じ、比熱

の場合と再禄に磁気不安定点への接近に{半い熱膨張率の温度係数の準大をもたらす。つまり

この寄与の王子在が、 f亘i量橿隈において熱影張率と議気詑熱との関に Gruneisenの関揺が或り
立つことを保証する c

2.岳発制童歪の結合葬数が、強制礎歪の場合の係数と異Ij-る鐘をもっG それらの値の間iこは母

温で、 Csrv 2Ch/5の関係が成り立つ。

3.基底状態と臨界逼度における棒積歪の比、 η=w(Tc)/ω(0)が 3/5の値に限られない。 SCR
理論で辻常に η=3/5が成寺立つことを予溺する。我々の場合には、複数の Gruneisenパラ

メータが存在するために Cs/Chの値が正確に 2/5の植に誤られないことや、さらに抵温で

スピンの熱ゆらぎによる T2 に比例する熱膨張成分が存在することにより、この比はいろい

ろな値を車り得ることができる c 実際にも実験的な評舘で拝られた ηの檀は分霜し、 3/5に

は限られない。

「
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8.4 Forced Magnetostriction 

櫨気体覆効果の取扱いで我々が思いた自由エネルギーは、議気比熱で用いたものと全く同じで

あるむ議気比熱の議場効果に関する説明からわかるように、この自虫エネルギーを吊いて熱力学

のMaxwellの関係式が成り立つことと矛君しない取扱いが可能である。そこで、今回は最初から

1-faxwellの関係式が成り立つことを仮定し、この関係式を和用して強制非議磁歪を取ち扱うこと

にする。

まず、強立変数を a，pとした自畠エネルギーの全機分と、これから導かれる次の Maxwellの関

係式に着告する。

No， ， Tr  8ω No δhl 
dF(σ， p) ニルdp 十 ~hdσ v-iニ一一i2 ラびσI

p
2ω1 

上の第2式が Maxwellの関係式で為る。この右辺の圧力機分を、次のように書き換えることがで

(235) 

きる。

δhδ(rn h ¥ δ(TA百) _T78(TA百) 8δ  
一一 =σ一-1TA'一一-1=σ一一一一一= σK一一一一一‘ 一一 =-K-;-8p -8p ¥_-.n TAσ/δ'p 8ω '8p --8，ω 

ここでは、 y= hjTAσの定義を用い、圧縮率 K=-δω/δ'pIσ を吊いて注力按分を ω撤分に変換
した。絵馬、 (235)のMaxwel1の関捺式辻、以下のように書き換えられるc

。ω NoT/  _ 8(TAY) 
一一一δσ 2Vーー) δω 

さらに、 Gruneisenパラメータ rAの定義を舟いることにより、強制議歪を求めるための変数σに

関する機分方程式が得られる。

δωh NO urn  (1 aT A 8ぎ¥一一=一一KTAσi一一-f1y+ ~v_ ) = 2pKCh(σぅ巾δσ 2V---_n.- ¥ TA 8w " ' 8wJ 

f_ __/_i¥ 8y(σ，t)l ~ 
Ch(り)= -; !rAy(a， t) 一一τ一~!う ρ--I ，.>，-" ， I aw l' I V 

基底状態における強制体讃磁歪は、 y= Yl(O)(σ2 -a;) -̂' 0 (σ~σs)に注意すると、

{θy(σ，t) 1 
ChO =ず IrAy(a， t) ーす~ ~I I 
TA 8 
~一一三一[判的(σ2ーの]= ~TA以内md
4δω 

この体積歪は礎場効果によるものであることから ωをω九の記号で表している。この結果から、次

のことがわかる。

(236) 

(237) 

• (236)第1式の右辺を σについて積分することによって、強制体積穣歪均(σ，t)が求まる c

・強制議歪の議気予本積結合係数 Ch(σラt)は、一般に礎気モーメント σと掻更に叡存する G た

だし、絶対零度においては Gruneisenパラメータ rmのみに依存する値となる。

・結合孫数 Ch(σぅt)の σ抜存性のため、実跨の覆分には等温礎化車競を表す裂とその棒積額

分。百/8ω のσ依存性が必要となる。

F
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8.4.1 Magnetization Dependence of Forced Magnetostriction 

強制議気体積効果について、 (236)の徴分方程式を数植民に解いた結果を図 33に示す。秩序状

態において温度が Tj丸=0.10， 0.50ぅ 0.90ラ 0.99の場合の体積種歪 ωhの計算結果を、 σ2の龍に
対してプロットした結果である。低逼では結合係数 Ch(σ?のの σ依存性が弱く、 ωhが σ2によく

よヒ例する様子がわかる。臨界温愛で辻、 2次の畏関捺数がIJ、さくなるため、 yがσ4に比例する臨界
礎化曲隷の援る舞いをみせる(第5量的。再議に、 (236)の Chの笹が弱議場撞課で減少するため、
強制j議歪もポに比到する依存性を示すはずである。計算結果にもこのような傾向がはっきり現れ

ている c 蕗界温度に近づくにつれて (T→乙)、母温におけるポに比例する亘隷的なふるまいが、

TjTc = 0.99で見られるような謡界強制磁歪 ωcx:σ4の依存性を示す設物綾島なふるまいに移り変
わっている。

0.5 

必之

3 

03 1.5 
1 ヲ

σマσj

図 33:強制礎歪の計算結果の倒 (TcI五=0.05) 

8.4.2 Forced瓦1agnetostrictionof MnSi 

すでに説明したように、1VInSiについては臨界礎化串糠が実轄に観測されている。この1vInSiで、

語界強制議歪が観溺されているように患われる。国 34に:Nlatsunagaet al. (1982)によるこの物

質の議気塾積効果に関する議文から引用した図 ([21]のFig.めを示す。留では、強制磁歪(試料の

"1， 
ぺ 11.1O可
書S 事i¥nSi IAlltl!同 -M.J
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g仇加J

.四-伯必2詫訪2喜
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図 34:1I1nSiにおける強制議歪の観iltl(Matsunaga et al汁 1982)
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長さ変化ムi/りが ]I，{2に対してプヨットされているが、臨界温度Tc= 30K近接において比例関
孫かち外れる議子がわかる。この留から謡界温度のデータを読み取り、改めて 1vI4~こ対してプロッ

トし直すと、よい直穣性が得られる。私の知る限切、臨界強制磁歪がiまっきり観測されたと忌われ

る丹はこの到だけである G

8.5 Temperature Dependence of担 agne主ovolumeCoupling 

我々の理論によれ誌、石室気体積結合定数の誼辻誼度変化せず一定に保たれるので;まなく、温度に

よって変化する。これも、 SEW理論やMU理論との間の大きな違いのv-とつである。実際にそれ
らの謹度依存性を求めるには、自発磁歪や強制議歪についての (232)と(236)の結果についての数

値的な計算が去、要である。弱磁場極援について得られた結合係数の溢震欽春註の計算結果の倒を

図 35に示す。

1.5 

2.0 3.0 
τ/T 
C 

図 35:惑気体積結合保数の過度抜存性:乙/To= 0.05 

磁気体議結合定数はM2に比顎jする項の係数に相当するため、これちの葡が臨界誼度でゼロと
なるのは、そこでM4に比到する臨界強制磁歪が麗れることと辻謹があう。

常磁性状態では自発議化がゼロである。国 35では、その場合にも自発体積穣歪の結合保数 Cs

の温度依存性が示されているため、少しおかしいと感じられるかも知れないっ秩序状態において磁

化出線 H= aM+bM3を考えたとき、自発磁イとの値はこの展開孫数と ]I，{6=-α/るの関長にあ
る。常磁性状室長においても、第 1項の係数 αの笹が常礎性状態では逆議化率に対応すると考えれ

ば、 χ-l(T)/b(T)の笹が秩序状態のMEに当たると見なせるむこのような対応関係を用いて、 Cs
(Tcくめの植が計糞されている c

8.5.1 Two Di吉erentMagnetovolume Coupling Constants 

自発磁歪と強制磁歪の結合保数が互いに異なる値を持ち、それらの比の積がほぼ Cs/Chrv 2/5 

程度になる点も、我々の理論と従来の理論との大き会違いである。これが成り立っかどうかを実験

的に検証する方法についても換言すを行った。

。。つdcu 



f遍歴電子磁牲とスピン揺らぎ理論」

まず、 (234)の常磁性状態における議気枠積歪の或分外目的(以下ではWp(t)で表す)の結果と、

富発体積議歪の結合孫数 Cs(t)は次の式で表される。

ωp(t) Cs(t) 3官。(t) rtli¥_2(1 -9A)Yl (t) 
一一二一一一一一下 C80)~ Cho (23S) 
ωsO ChOザ1(t)o-; ， -d¥Vj  - 5Yl(0) 

ここでパラメータの比として、 9A= 'YA/imを定義したc この成分ωp(t)は、磁先率の Curie-Weiss 
則の温度依存性を反映し、逼震に比例する依存性を示すと考えられるc 自発磁歪の単f立として定義

した ω80の値は、低過での強制磁歪の結合係数ChOの値と自発礎化 σ?の僅から実験的に求めるこ

とができる。逆磁イヒ率 YO(t)の温震勾書記について成り立つ式(161)、自発磁イととゆらぎのパラメー

タの関係式 (153)を利用すれば、 (238)の左辺を逼震で鍛分して得られる熱膨張率FにTc/ωsOを
か片た債について、次の結果を導くことができる G

Tcβ(t) Tc d (ω8(t)¥ 3tc(l -9A) dyo 
-ーーーーー一一回一一一ーー__ 1_ー『ーー自由国-，ー一 ーーー一一

ω80 TO dt ¥ W8o} 5 Yl(O)σ3dt 
~三dc(l-9A) 0-; _ 27c(1 -9A)丘
一 50A2(0， tc) σZE-50C4/32ti/3σig 

逆議化率 YO(t)がCurie-Weiss期に従うとしているため、その温麦徴分からは喜効惑気モーメント

σ告が現れる。磁化率の混麦依存性については、 5.3.3節で説明を行い、 (163)に磁気モーメントの

比九汀/σsとtc= Tc/九の値との間に或り立つ関係について示した。この蔀での議論よ札 (239)

の左辺の比の値はえ/むの憶だけで決まることがわかる。ここで問題となる βの値は、常磁性領

域での熱膨張率の観測データから、温度変化のない成分を寂り出すことによって求められる。 (239)

の式の右辺を数値的に求め、それを乙/九の関数としてプロットした結果を罰 36に実線で示す。

(239) 

2.0 

1.5 

0.5 

0.5 

守ミ
g 
~園、、

でも。
ごと1.0同到"必
さ l.zrZn，
'-杭.-Fe. _.Co. _.Si cd_ 1-¥ - ~ """Q48-~0.52 

u 
h 

。喝

函 36:常磁性熱膨張率のillj定による 2つの磁気体積結合孫数の比

常磁性状態での熱膨張率を実験で求めるのはそれほど容易ではまいG 寄られた澱定データから格

子振動などによる影響を適切にヲ[き去り、議気的な寄与だけを取り出すことが難しいためである G

図には、文献で熱膨張率の龍が入手可詑な化合物について求めた (239)の左辺の比の値も、合わせ

てプロットしてある c

(238)の C8(t)の式からわかるように、 Cs/Chの比として 2/5翠度の値が閣の実線の計算に用

いられていることが重要である。もしこの笹を lとして計算すれば、続軸の笹が2.5倍となりその

分実親が上に移動する口現在入手可能な実験データを用いてプロットしたこの図の分布によれば、

C8/Chの比についてわ我々の結果が支持されているように見える c
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8.6 Pressure Dependence of Tc and σs 

磁気体護効果のーっとして、低温極限の告発礎化の{室内 =σ。(0)と臨界混度Tcの圧力効果に
ついての多くむ実験がこれまでに行われてきたむただし、これら多くの実験結果をどりように理解

するかについては、必ずしも明確で、はなかったように思える口我々の理論詰この揖題の寂扱いに関

し、スピンゆちぎのスペクトル幅の体穣故存性を考患に入れる点で、 SEW理論や MU理論と大き

な違いがある。以下に我々の立場から、両者の圧力依存性の関に或り立つ関係について謹明する。

・自発磁fとのとえの閣の関係(153)に注目する G これは SCR理論と我々の理論で共通に成

り立つ関係であり、体積磁歪のf酪こ載らずに需に保証されるむ

σ?=Zm/3(芸t3

・σsとTcがいずれも圧力(捧積〉依存すると仮定すれば、イは Gruneisenパラメータの定義

により、工誌上式の両辺の対数をそれぞれ圧力に関して微分することにより、次の結果が得

られる。

dlna; Tr  dlnTc 3K ( 1 ¥ 
一一~ -J:¥.γm 一τ一一=一一;-I rm -r A --;;-rO J dv --''''' dv 4 ¥ 1". 1"-' 3 IV  J (240) 

(240)の結果において γm老指去すれば、次の関係を導くことができる。

dlnTc 3 dlna; K 
一一一一一一一一三=一作。十3iA)= KヴOA (241) 
王lp 4 dp 4 

この関係により、スピンゆちぎのスベクトル幅の圧力依存性老実験的に晃積もることが可能とな

る。 SEW理論では σ?と乙が比例関長にあり、 dlnイ/dp= dlnTc/dpが成り立つ。また、 MU
理論では体積歪の誼震依存性だけが詞題Lこされ、 σsや Tcの圧力抜存性については全く触れられ

ていない己 MU理論に従ってスペクトル幅の体穣依存性を無損すれば、 (241)の右辺をゼロとした

関係が得られるむそれぞれの理論の結果が異なるため、圧力法存性の概定によって理論の検証が可

能である。我々の理論によれば、 (241)の左辺の値を実験的に検査することにより、スピンゆらぎ

のスペクトル幅の圧力依存性を評価することができる司

8.6.1 Variety of Pressure Dependence of σs and Tc 

Kanomataによれば(私語)、自発磁気モーメントとキュワー温度の圧力変化について誌その符

号を含め、磁性体によって議有である D それらの変北の様子を額 37に示すように大別できるとい

う。左の図で辻、グ?と Tcの圧力変化が同じ符号であり、パラメータ γm O)~動唱に比べて支配的

な場合に対応するd 右の習で誌、抵温で自発磁気モーメントの値に変化がなく、 rmが微小で、無調
できる場合に対応する。基底状態でモーメントが能和し、圧力変化しない局在磁性に近い状況であ

るc 中央の図では、イとえの圧力変化が逆符号とえ主る。これも、 3つのパラメータがほぼ間程度

の健在もっと考えれば理解できる。

このように譲数の Gruneisenパラメータを導入することにより、金属電子磁性、局在磁性的な場

舎のどちらの圧力依存性についても理解することができ、実験で見出されている多様な圧力効果を

各パラメータの大小関係の違いにより理解する道が拓かれた。
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図 37:観溺される多様なのと Tcの圧力効果 (T.Kanomata ~こよるもの)

8.6.2 Pressure Effect of Magnetic Moment and Tc 

磁性体に圧力をかけ、磁気モーメントとキュ 1)ー温度の変化を測定する実験が数多く行われてい

る。 (240)によれば、これらの圧力依存性は Gruneisenパラメータと関係をもっO また (241)を利

用すれば、これらの誼からスピンゆらぎのスベクトル幅の圧力変化を見積もることも可龍である。

いろいろ会化合物についての正力効果の測定結果と、 (241)によって求めたパラメータの値(麗又

氏の協力による)を表 6に示すc この表を見ればわかるように、スピンゆらぎのスベクトル幅の体

積法存性を表すiuぅγAの値は決して無視できるものではないc

compounds 
dlnlvfS dlnTc 

Ki'o，A ヴO，A/γm Ref. 
dp dp 

TiFeo，5 COO.5 27.6 19.3 1.4 0.051 Beille et al.う78

Nh5Ab5 17.4 11.6 1.45 0.083 Buis et al. '81 

Y (COO，85A1o.15)2 240 113 67 0.279 Armitageヲ0

C02ZrAl 3.6 2.2 0.5 0.139 Kanomataラ05

Fe67Ni33 13.8 8.9 1.45 0.105 Shigaヲ93

ZrZn1.9 88 46.7 19.3 0.219 Huber '75 

Ni45Pt55 42 18 13.5 0.321 K剖 lumata

FeO.3CoO.7Si 32 12 12 0.375 Beil1eヲ79，Miura '05 

MnSi 24.4 38 -19.7 -0.807 Koyama '00 

Co2TiGa 5.8 9.5 -5.2 -0.897 Sasaki '99，ヲ01

SC75. 7In24.3 四18.8 -32.5 18.4 -0.979 Grewe '89 

Rh2NiGe 3.0 5.3 -3.1 -1.033 Adachi宅05

表示乙と Moの圧力効果より求めた Gruneisenパラメータの値

SEW理論では 2行呂の -dlnM6/dpと3行自の -dlnTc/dpが一致し、 MU理論では 2行自の

-dlnM6/dp は3行自の -dlnTc/dpの4/3倍になるはずであるc 例えt;fMnSi ~まえの正力変化

山
間
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が σ3iこ比べて大きくこれらの理論では説明でき会いが、パラメータの数を増やすことによりこの

問題は解決する。

これらのパラメータが独立であることを確かめるため、我々の導入した Gruneisenパラメータ

間の栢関の有蕪について調べた。表 7に示す実験データを用いて 1mを 10Aに対してプヨットし

た匿が、題 38である。

事。「← 一一τ T 一一了

9長

ラ袋
争経

今経拓哉

争泰尋議常J 

来

副d目Jミ5L0値 o 50 100 150 20() 250 3奴3

町間

国 38:Gruneisenパラメータ開の梧関

この函を見る限ち相関はないと思われる。したがって、これらすべては選竪磁性体り議気体覆効

果を特撮づける重要なパラメ}タであると考えて差し支えない。

8.7 Summary of話 agnetovolumeE宣ects

この節で説明した議気体積効果に関する我々の理論の特撮について要約する G

・スピンゆらぎの寄与による岳由エネルギーの、亘接的な体積依存性に基づく理論である。

したがって、議化率の温度依存性、礎北畠親、議気比熱などの取扱いとの整合牲の点で、全

く矛墳がまい。一方、 MU理論は SCR理論の自由エネルギーに基づくものでiまない。 SEW

理論;こ対し、熱ゆらぎの寄与を現象論的に付け加えたにすぎないため、礎支上ヒ熱との間の整

合性が欠けている。

• 3飼の惑気Gruneisenパラメータ 1m，10ラIAを導入した。

特に、スベクトル幅布、 TAの棒讃夜存性に関するパラメータ 10，γAの導入に特色がある 0

・f本積欝張に 2謹類の寄与が容在することを明らかにした。

自出エネルギーに含まれるスピンの熱ゆらぎ成分による熱膨張 ωther刑判は、 '"'10と関係し、

残切の成分による Wrεs亨)は、主に 1mに関係する。つまり、

γ。→ωtherm(t)， γm→ωres(t) 

• 2つの異なる議気体積結合係数CsヲChが存在する。

告発議歪と強制磁歪に対し，異なる結合集数が関与することを明らかにした。両者はそれぞ

れ植が異なち (Csrv 2Ch/5)、どちらも温度依存性を示す。
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.EE力需数 dlnTc/dpラdlnσs/dpの符号や大小が留別に変化する。

Gruneisenパラメータとの関係から、これらの符号が屑符号にも逆符号にもなりえる可蕗性

を示し、実験的にパラメータを評{面する方法を提案した。

・その也、臨界温度で臨界強制議歪 (w(x A14)が成り立つことなど

以上のように、我々の理論はスピンゆらぎの自由エネルギ}と矛盾のない議気体積効果の理論の

確立に寄与し、新たを興味ある多くの性質の導出に或功した。

つd
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9 Final Summary of Lectures 

最後に今屈の集中講義で話した内容全体について簡単に要約する 3 主な内容については、次の3

点に集約される己

• Stoner (1938)から蛤まる現在に至るまでの約 70年間の金罵磁性理論の発展について

・スピンゆらぎの効果に基づく金属磁性の統一的会理解の現状について

• SCRスピンゆらぎ理論に含まれる国難と、その解決を巨指したスピンゆらぎ理論の今日ま

での発震について

この講義全体を通して主張したいことは、 fSCR理論についての許倍を見直すべき時期に来てい

るjということであるつその理由辻、 SCR理論の中で用いられた、特に次の 2つの基本的会考え

方に問題があるためであるむ

1.ゼロ点ゆらぎの欝響を無視し、ゆらぎの張揺全体が温度変化するという仮定

2.非線形のモード間結合の考え方

自由エネルギーに含まれるスピンゆらぎの寄与の高次項が、低次項の展開係数に影響すると

いう考え辻、格子振動による熱膨張の例のように、相転移が発生しないような状況では有効

であると思わ弘る。ただし、惑気的相転務が発生するような状記に適用するのは問題である。

これらの具惇的な内容についてはこの講義の中で詳しく説明したつもちである。また、熱力学的

な整合性の点で開題が発生することについても述べた。 SCR理論では、臨界現象のスケーソング

則が破綻していることもわかっている{最後の捕足 Aを参照)。その原因も、温夏依存性と議場悲

喜性の両者の取扱いの間の整合性の欠蕗による。常磁性状態について、磁化率のCurie-Weiss期の

温度依存性をうまく説明できたとしても、議気秩序状患の取扱いに詞題があり、礎化畠嫌について

は全く開題にもしていない。

最終的に問題が解決iましたが、それを SCR理論の枠組の中で、モード間結合の考え方的発漢に

よって解決することは難しいと思われる。結局、我々が用いたのは、つぎの TAC，GSCの2つの
復定と、議気秩序状襲におけるスピン波の果たす役欝であったO

1. Total Amplitude Conservation (TAC) 

ゼ、ロ点ゆちぎを考意に入れたスピン振轄の楳存期が成り立つこと

2. Global SelιConsistency (GSC) 

任意の葡の議場が存在する状況で TACが常に成存立つことは、礎化曲嬢の形状決定の条件

と見会されること

この結果、議場効果についても温度依存性と整合性が取れた車扱いが可龍となった。常議性

状態に課1')..SC豆理論はこの理論の初期条件の決定の問題に対応する。

3. Recovery from Non-Analyticity (RNA) 

秩序状慈の取扱いに際し、熱ゆらぎの横 (transverse)成分のゆらぎのスペクトルに生ずるス

ピン波の役割に、ゆらぎの援幅の解析性を復活される効果があることを見出したD

参考に、 SCR理論と TAC-GC理論のそれぞれの立場や現象との対応状況などをまとめたものを

表 8に示す。また、今匝の講義は [9]，[14]， [22]ぅ[23]ぅ[24]の内容に基づいている c
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議気的性質金ど SCR理論 TAC-GC理論

有限誼度と基底状態 SW理論と棲み分け 続ーした取扱い

議北白報の形状 バンド理議で決まる 理論で決定

非議形結合定数与の起源 状悪密度の形状 ゆらぎのスベクトル幅

独立なパラメータ 3舘 2舗

bの逼度依存性 × 。
臨界様化曲議 × 。
Arrottプロット 隷形 一般に非隷型

自発議化の温麦依存性 ム 。
Peff /Ps vs Tc/九 。
FeSiの非親形議化曲線 。
議気比熱の逼度程存性 X 。
上ヒ熱と熱膨張率の関係 × 。
表 8:2つのス己ンゆらぎ理論の立場や実験結果への対応状況
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講義の中では説明を省いたが、 SC互理論の温度依存性と磁場依存性の取設いの整合性を、臨界

現象の立場からチェックすることができるむ講義の一環として行われた一般講譲でこのことについ

て触れたが、その内容を揚足としてここに掲載する。ここでは梧転移の指数を問題にするが、指数

の樟屈身に関4、があるわけではなく、複数の異なる指数の関の整合性を問題にする。

A.l Magnetism Related Cri土icalIndices 

まず、犠牲に関係がある温度抜存性と議場依存性に関する臨界指数の値について以下の結果が成

り立つことが知られている。

-温度抜存性に関する臨界指数

磁化率と自発磁イとについて、 SCR理論によって導かれた臨界温度近傍の温麦依存性を表9に

示す。比較のため、 SW理論についても載せてある。

SCR Theory S¥ミTTheory 

χ-l(T) 

lVI2(T) 

(T-T~? 

(Tc -T) 

(T -Tc) 

(丸-T)

表 9:臨界点近傍の温麦依存性:SCR理論と SW理論との比較

-磁場依存性に関する指数

SCR理論による議化曲線は、万二 αM+bM3と表される c 自由エネルギーの M について

の4次の展開係数 bの温度依存性を無課するため、臨界点において、 H=bM3の関需が或

り立つ。 SW理論でも陪じである c

A.2 Scaling Law Relation among Critical Indices 

臨界現象では、溢震設春性と議場依存性に対して以下の臨界指数が定義されている 0

.磁化率の温度依存性:χ-1cx: (T -Tc)'Y 

・自発磁fとの湿度依存性:M cx: (T -Tc)β 

e臨界磁化過程:HoζMd

また、これらの指数の間にスケーワング期、 γ=β(oー功、が成り立つことが知ちれている c そ

こで、 SCR理論と SvV理論かち得られる指数民え?の檀と、それらをスケーリング尉に代入し、

その左辺から右辺を言[いた値を表 10に示す。この差がゼロであるかどうかでスケーリング則を満

たすかどうかがわかるc 結果として、 SCR理詰ではスケーリング黙が鼓錠している。その原因は、

温度抜存性に比べ議場効果の車扱いが適切でないためである。礎化曲隷については、係数 αの温

度依存性だけしか考慮されていない。議化率の逆数の温度依存性のベキについて、 β=2であれ

内。侶



f遍歴電子磁性とスピン揺らぎ理論j

マ β d "y-β(δ-1) 

Stoner 

SCR Theory 2 1/2 3 1 

表 10:臨界指数の値とスケ}リング賠の検証

ぜ、 HocM5が成号立つはずである。一方、我々の理論では、臨界磁化曲線に対忠する 0=5が

得られ、スケーリング尉が満たされているむ
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