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Abstract

反強磁性体C6Euにっいて,次の2つの特徴が実験で兄い出されている｡(1)グラファイト

層にはさまれたEu2十イオン(8S(4f)7)のスピンがⅩY磁気異方性をもつ ｡(2)磁化曲線

(磁場はC面内)に与plateauが現われる｡磁気異方性の起源として,従来,結晶場が考えられ

てきた｡しかし,C6Euでは,結晶場の効果はIsing異方性を与え,実験に現われたⅩY異方

性は,- 層状物質に特有な,新しいメカニズムとして- 7U-f交換相互作用から生じるこ

とを示した.また, 7r- f交換相互作用から出発して,Euスピンの配列 (零磁場 )が3-

sublatticeのHelical構造であることを導出した.さらに,このHelical構造と磁化との相互作

用が磁化曲線の与plateauをもたらす4スピン相互作用であることを示した｡
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§2. EuスピンのⅩY磁場異方性の起源

§2-1. Model

§2-2A.結晶場による異方性 (半閉殻 (4f)7の電子配置 )

§2-28.結晶場による異方性

(半閉殻(4f)7以外の電子配置を考慮した場合 )
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§1. Introduction

グラフアイ､ト層間化合物 (GraphitelntercalationCompounds,略してGIC )は,固体物理

学において数年来,多くの話題を提供してきた物質である｡GIC は,グラファイ トの層間に

原子あるいは分子を挿入することによって人工的に合成された化合物である｡挿入された原子

あるいは分子 (intercalant)は,グラファイ トの層間において2次元的に規則配列する｡Inter-

calantとしては,ほとんどの原子と多数の低分子が可能である｡

GIC の物性を解き明かす鍵として, ｢グラファイ トとintercalantとの間での電子のやりと

り｣が重要である｡ア/レカリ金属や希土類金属 (Donor型 )はグラファイ トに電子を与え,′､

ロゲン･酸 ･遷移金属塩化物 (Acceptor型 )はグラファイ トから電子を受け取る｡グラファイ

トは本来ゼロギャップ半導体であるが,この電子のやりとりのため金属に転 じる｡このため,

GIC は ｢合成金属｣という肩書きを持っている｡合成金属GIC は,グラファイ トの構造を

反映して極めて2次元的である｡

本研究の対象は,Eu-グラファイ ト層間化合物C6Euである｡このC6Euも,Euから
1

グラファイ ト-電子が2個移 り(C3 6Eu2+),極めて2次元的な金属である(電導率 4)

は,4.2Kにおいて面に平行な方向が2×10552-1cm-1, 面に垂直な方向がそれより2癖小

さい)｡さらにこのC6Euは,Eu2+ィォンが4f電子の担うスピン((4f)7,S-号)を

持っているため,磁性層間化合物と呼ばれる｡以後,このスピンをEuスピンと呼ぶことにす
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る｡このEuスピンは,金属的なグラファイ ト層

と相互作用して,さまざまな現象をくり広げる｡

本研究では, ｢グラファイ トの電子構造を反映し

たEuスピンの磁気的振舞｣の理論的解明を目的

とする｡

Fig･1にC6Euの構造を示す｡C6Euでは,

グラファイト層とEu層が 1層ごとに重なってお

り(1StstageGIC),Euは C面内において

3角格子を形成している1)｡帯磁率の測定より,

(1) Euスピンの大きさが7/2であること,(2)

C6Euが反強磁性体でNiel温度が40K である

こと- がわかっている2)0

最近,suematsuらは,強磁場下においてC6Eu

の磁化曲線を測定した3)0 Fig.2に-リウム温

度におけるC6Euの磁化曲線を示す｡磁化は300

kGaussでほぼ飽和しており,飽和磁化の大きさ

よりEuスピンSの大きさは7/2であることが

わかる｡Euスピンの磁化過程の特徴として次の

2点を挙げよう｡

〔1〕 EuスピンにはⅩY磁気異方性 - C面

内に向きやすい傾向- がある｡磁気異方性エネ

ルギーEAは,磁化曲線の積分により以下のよう

に評価できる｡

(1･1)EA(Si c-plane)-EA(SNc-plane)
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Fig.1 C6Euの構造

上の図は C面内の構造｡

下の図はC軸方向の構造O
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Fig･2C6Euの磁化曲線 (実線 )

縦軸はEuイオン1個あたりの
磁化｡実線の磁化曲線は磁場が

C面内にある場合｡破線の磁化

曲線は磁場が C面に垂直な場合｡

温度は4.2K｡ Ref.3による｡

-Io∞M(HNc-plane)dH-I.% (H⊥ C-plane)dH

･-15K

すなわち,EuスピンSは大きさ15KのⅩY異方性を持つ｡

〔2〕 磁場をC面内にかけた場合,磁化曲線に1/3platequが現われる｡すなわち,磁場が

30kGaussから80kGaussの間で磁化はほぼ一定であり,その大きさは飽和磁化の1/3 で
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ある｡

Dateらは,この1/3plateauに対して,4スピン相互作用のモデルを提案した4)｡ 彼らは,

3-sublatticeのスピン構造を前提として,4スピン相互作用によって1/3plateauが生じるこ

とを示した.しかし,ⅩY異方性の起源,3-sublattice構造になる原因,さらに1/3plateau

の本質 (1/3plateauが4スピン相互作用からいかにして生まれるか)は未だ謎である｡本研

究の目的はこれらの謎を解き明かすことにある｡

§2ではEuスピンのⅩY磁気異方性の起源を議論する｡まず §2-1において,Euスピン

の磁気異方性を作り出す摂動項- スピン軌道相互作用,結晶場,7E-f交換相互作用- を

導入し,それに対するモデルを提示する｡§2-2では,その中の結晶場による異方性を議論

する｡よく知られているように,異方的な結晶場の効果は,まず電子軌道に働き,さらにスピ

ン軌道相互作用を通してスピンの磁気異方性を生み出す｡C6EuにおいてEuは,帯磁率の測

定結果より,2価の陽イオンで,電子配置が(4f)7,基底多重項が 8S(スピン7/2)であ

る｡このようにEu2+の基底状態がS状態であるから,Eu2十の磁気異方性はその励起多重項

6p,6D,6F,6G,6H,6Ⅰ(4f)7を通して生ずる｡ところで,半閉殻 (4f)7において

は,Appendix2に証明したように,電子 ･正孔対称性のため同じ多重項の間の結晶場の行列

要素は0になる｡このため,半閉殻 (4f)7の電子配置をとる限 り,異方性に対する結晶場の

1次の効果は消える｡そこで,さらに結晶場の2次の効果を調べてみると,それは Ising異方

性を与えることがわかった(§2-2A)｡これは実験事実に反する結果である｡そこで,§2

-2Bにおいて,摂動過程の中間状態として半閉殻 (4f)7以外の電子配置を考慮 した｡とこ

ろが,この効果も Ising異方性を与えること- が明らかになった｡ここに至って,結晶場以

外の効果, 7C- f交換相互作用による磁気異方性を考えた(§2-3)｡

この7E-f交換相互作用を1イオン磁気異方性に導入することは,本研究がはじめての試み

である0本研究によると,この7r-f交換相互作用から待望のⅩY異方性が得られる｡§2-

5のDiscussionでは,以上の計算結果から,ⅩY異方性を与える7｢f交換相互作用の効果と

Ising異方性を与える結晶場の効果を比較し,実験事実を説明した｡

§3では,Euスピンの配列を零磁場,絶対零度の場合について議論する｡Euスピンの配

列をきめるのも7r- f交換相互作用であり,7T電子系のフェルミ面を調べることにより, Eu

スピンの配列は3-sublatticeのHelical構造に近いこと- が明らかになった｡

§4では,3-sublattice構造を土台にして1/3plateauが生 じるメカニズムを示す｡まず

§4-1では,2スピン相互作用のみを考慮して Helicalスピン構造 (3- sublattice)の磁化

過程を議論し,2スピン相互作用のみでは1/3plateauが説明できないことを示した｡そこで
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§4-2において4スピン相互作用を導入 した｡その結果,4スピン相互作用のうち HeliCal

スピン構造と磁化との相互作用 (Helix-Magnetization相互作用と呼ぶ )が1/3plateauをもた

らすことがわかった｡ §4-3のDiscussionでは,Dateらが提案した4スピン相互作用とHelixI

Magnetization相互作用との比較を行なった｡

§2. Euス ピンのXY磁気異方性の起源

§2-1. Model

まずグラファイ トとEuの配置に対するモデル

を考える｡モデルとして Fig.3のように2枚のグ

ラファイ ト層にはさまれたEu層を考えればよい｡

なぜなら,本研究では,Euス ピンの磁気異方性の

メカニズムとして,(1)両側のグラファイ ト層お

よび面内の他のEuイオンによる結晶場,(2) 7C Fig.3

-f交換相互作用を老えるだけだからであるO次

にEu2十のエネルギー準位に対するモデルを考え

る｡Eu2十イオンは, 4f殻に7個の電子をもつ｡

基底状態は,フントの規則により, 7個のスピン

を同じ向きにそろえた 8S状態である｡励起状態

exliedStClles

:eT 66GP

GD

6日667(" ,7

gr｡｡｡dslote⊥ 8S (4.)7

Euスピンの磁気異方性に対する

モデル

上の図のように, 2枚のグラファ

イ ト層にはさまれたEu層を考え

る｡下の図は,Eu2+ィォン4f

殻の電子状態のエネルギー準位を

示している｡

として最も低いものは,スピンを1つ逆向きにした 6L(L-P,D,F,G,H,Ⅰ)状態であ

る｡ 8Sと 6Lとの間のエネルギー差は,Dieke5)によると, 4eVである(Fig.3)｡ここでは

異なる 6L状態間のエネルギー差は無視する｡ このEu2+ィォンには,スピン軌道相互作用 ･

結晶場 ･7r f交換相互作用 という摂動が働 く｡

まず,スピン軌道相互作用wiJSについて考えよう｡

(2-111)WLS-Zf(r乙)Ii･S乙a
ここで iはEu内の電子につけた番号 ;r乙,li,S乙はその座標,軌道角運動量,スピンの演算

子である.中心力ポテンシャルをu(r)--Z｡ffe2/r(Z｡ff:有効核電荷 )とおくと, i(r)

は,

･2-1･2) i(r,-意 ‡ 芸 -2p孟字

ここでpBはボーア磁子であるo有効核電荷 Z｡ffには,水素型波動関数 (主量子数 n,軌道
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量子数 ∠)に対して成 り立っ,次の関係を用いる｡

･2-1･3) ze3ff-n3Hz･去)(Z･1)<(チ )3,nl

ここで αBはボーア半径である ;< >nlは動径波動関数 Rn∠(r)についての平均で,次の式

で定義される｡

(2-1･4) <rn> nl…Iom r2dr rn〔Rnz(r)〕2

スピン軌道相互作用の大きさを表わす量として,次の式で与えられる ぐnlを用いる.

(2Ll･5) Cnl=< f(r)>nz

4f軌道では, (2-1･3)のZ｡ffを用いて,
4

･2-1･6) ぐ4f-27･8 霊 (<(チ )3,J

Appendixlに, Localdensityfo,malism6)を用いて求めたEu2+の電子軌道のエネルギー準
1

私 動径分布 〔rRnl(r)]2,および動径の平均値<r>nz,<声 >n/等を示してある｡これ

によると,

1 1

(2-1･7) <声 >4f=7･43一丁
αB

したがって,4f軌道に対するスピン軌道相互作用の大きさは,

(2-1･8) ぐ4f=0･146ev

次に,Euサイ トにおける結晶場のモデルを紹介しよう｡Euからグラファイ ト-電子が2

個移るため,Eu層は正に,グラファイ ト層は負に帯電 し,Euにおける4f電子はaxialfield

Faxを受ける｡

(2-1･9) ㌔Ⅹ-∑ 〃(r乙)
a

ここでFaxに対して,グラファイ ト層 ･Eu層を帯

GrGr,-1H∈

【=~H

｣ u

GrC声｢lie

電板とするくくchargedsheetmodel‥を導入しよう｡Fig.4 結晶場に対するモデル

ただし,中心のEuイオンから受けるポテンシャル

は除かなければならないので,Fig.4に示したよう

に,Eu層の中心に丸い穴をあける｡穴の半径 αは,
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打a2がEuイオン1個あた りの面積に等 しいことから, a-4･28aBとなる｡このモデルを

用いると, γ≪αのとき,

(2-1･12) V(r)- 1･1(eV)(ニ )2Y20(Op)
αB

ここで Z軸は C軸方向にとる｡また Appendixlより,

(2-1･13) <γ2>4f-1･1α82

最後に,Eu4f電子とグラファイ ト7r電子の交換相互作用 V｡X｡hのモデルを紹介しよう｡

まず,7E電子系のノ､ミルトニアンは,第 2量子化表示で,

千

(2-1･14) Luw-kZo Ekakoako

ここでαよ は波数 k,スピン量子数 Oの硝 子の生成演算子 ;ekkまそのエネルギーである｡

そして7T-f交換相互作用Ⅴ｡Ⅹ｡hは,

(2-1･15) Vexch-mZd An′o†ak′0,㌔ (m′k′mk)Amoako
kk′

ここで』,noは軌道磁気量子数 Tn,スピン量子数 O

の4f電子の消滅演算子 ;j(7n′k′,Ink)は交換積

分である｡

V｡Ⅹ｡hに対しては,以下の近似を採用する｡4f

軌道の中で7T軌道との重なりが最も大きいのは,''L

-Oの軌道である(Fig.5)｡したがって交換積分

j(7n′k′7nk)の中で最も大きいのはノ●(Ok′ok)

である｡そこでパ Ok′ok)以外の交換積分を無視

する近似をとる｡ノ(Ok′ok)の k,k′依存性は,

4f軌道が極めてよく局在しているので無視できる｡

したがってV｡Ⅹ｡hは次のようになる｡

(2-1･16) Vexch -品′jAooTak,0,TAoO′ako/0(I

ここに現われる唯一のパラメタjはN6el温度 TN よ

り求めることができる(§3参照 )｡しかし,磁気

Gr(1PhHe

EuI.fm=Oo｢bLI

Gr'OPh.Ile

仁一く=-2-ml

Fig.5 7T-f交換相互作用に対する
モデル

Euの4f-77戸 0軌道とグラ
ファイ トの7E軌道との間の交

換積分ノ●のみ考慮する(上図)｡

下の図は･7Cbandに対するモ

デルである｡ここで別まband

巾;仇*は有効質量 ;k,nは
Briuouinzoneの半径｡

t':i･]
Il_m

lく

F12･rt2･

異方性の議論の場合,7r-f交換相互作用の大きさを表わすには,次に示す ｢自己エネルギー｣
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Es｡lfが便利である｡

交換相互作用 Vexchは,Euスピン間に相互

作用をもたらすとともに,それぞれのEuイオ

ンに ｢自己エネルギー｣を与える｡Euスピン

間の相互作用は,Eulの4f電子と7C電子を

交換し,続いてEu2の4f電子と7C電子を交

換する2次摂動によって生ずる(Fig.6上 )0

一方, ｢自己エネルギー｣は4f電子と7r電子

を交換 し,また元に戻すという2次摂動によっ

て生ずる(Fig･6下 )｡自己エネルギーEs｡1f

の大きさを求めてみようO自己エネルギーEs｡lf

は次の式で与えられる｡

(2-1.17)

Eself=2Z

2卑婁 プk'o' 1A@ Qkd

kcf'kcfk'd'kd
old･0010-01d′OoLd

A@ ovd' A@ O-･d

Fig.6Euの2スピン相互作用と

自己エネルギー

上の図は2スピン相互作用,下の図

は自己エネルギーの摂動過程を示 し

孟妄言O;1:A.=OT憲 Ek;tli誓 言諾 滅

(m,-o)の生成演算子である｡

<8sMskoIVexch t8SM/Sk′o′>l2

Ms'kk,06,3cnco｡｡

一号ノ2g拍 )q

ek- ek/

ここでMsはEuスピンの C軸成分である ;koの和はフェルミ準位以下について,k′6′の和は

フェルミ準位以上にっいてとる ;Es｡If が2倍になっているのは,両側にグラファイ ト層があ

るためである ;F(q)は波数 qのLindhardfunctionであり,次の式で与えられる.

(2-1.18) F(q)--2Z
k

nk(1- nk'q)

ek- ek+q

ここでnkはフェルミ分布関数である.

Es｡lfを計算するにあたって,7Cbandに対して Fig.5に示 した近似をするOすなわち,upper

7Cbandおよび lower7Cbandをそれぞれ放物面に置き換える｡ Fig.5で,Bはband巾;7n*は

有効質量 ;k,nはBrillouinzoneの半径である.このときEs｡lfは次のように解析的に求まる｡

(211･19) Es｡1f-一 号 j2去(藍 )2[,Fln,F- (1-～ ,ln(1-,F,]
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2

ここで yF-去(意 ) ｡ところで, (3･9)式よ｡,Euイオンの面密度をNとして,?-芋
-250Kであることがわかっている｡また,k,nは,

k7n2 如

(2-1･20) - ～ 万 N27T

O
したがって,jを用いてEs｡lfを書き直すと,

o2

(2-1･21) Es｡lf-一言(16打)2孟 [-yFlnyF-(1-yF)ln(i-yF)]

ここで,Eu原子 1個あたり2個の電子がグラファイ トに移 りupper7Cbandは1/3だけ電子が

詰まっているから, yF- 1/3;打bandのband巾よりB-15eV7)｡したがって,

(2-1･22) Eself--1600K

この自己エネルギーEs｡lfは, ｢7rf交換相互作用がどれだけ磁気異方性に寄与するか｣を

示す重要なパラメタである｡

§2-2A 結晶場による異方性 (半閉殻 (4f)7の電子配置 )

§2-2A ･Bでは,磁気異方性の起源としてよく知 られている,結晶場による基底多重項

のエネルギー分裂を考える｡ところで,Eu2+の基底多重項は8S(4f)7である｡このような

｢Sイオン｣では,よく知られているように,スピン軌道相互作用WLSによって混 じる励起
多重項が結晶場を受けて磁気異方性を生ずる8)｡ この節では,このメカニズムによる異方性を

半閉殻 (4f)7の電子配置に限って議論する｡磁気異方性を生む摂動の過程を求めよう｡まず,

8Sから励起多重項-上がる摂動の過程を考えよう｡結晶場Ⅵ Ⅹはス ピンによらないので, こ

の摂動の過程には寄与しない｡WLSにっいては,スピンおよび軌道角運動量の量子数の変化

が0,±1のいずれかならば,Oでない寄与をする｡すなわち,0でないのは,

(2-2A･1) < 8sfWLSl6p>

のみである｡したがって,摂動の過程の起点と終点は次のように定まる｡

6p-一一一 一 一一 6p
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最低次の摂動の過程はWLSについて2次だから,残 りの過程はVaxによるものを考えればよ

い｡ところで,Appendix2に示す半閉殻における電子 ･正孔対称性により,

(2-2A･2) <6LIVaxl6L′>-0(L+L′-even)

これよりraxにっいて1次の摂動の過程は存在しないことがわかる｡したがって,異方性を

生む最低次の摂動の過程は,Vaxについて2次である｡その摂動の過程を下に示す｡

WLS 6p < 666D?> 6p -妄 言 8s
Fax Fax

この摂動の過程について異方性エネルギーを求めてみよう｡異方性エネルギーは次の式で与え

られる｡

(2-2A･3) EA(Ms)- Z
MLMs/

L=D,G,I

ー<8sMsJWLS16pMLMs′>< 6pMLMs′lVaxI6LMLMs/>l2

(- Esp)(-EsL)(-Esp)

ここでMsはEuスピンのC軸成分;MLは4f殻の全軌道角運動量の C軸成分 ;Espは 8Sと

6pのエネルギー差である｡Vaxは,Axialなので亀 を変えない.Vaxの行列要素には,時

間反転対称性により,次の関係がある｡

(2-2A･4) < 6pML-OIVaxl6LML-0>-0

< 6pML--1lVaxl6LML--1>ニー< 6pML-1IVaxl6LML-1>

(上-D,G,Ⅰ)

Vaxに板のモデル (2-1.12)を用い,Appendix3の波動関数を用いると,

(2-2A･5) < 6PML-1fVaxl6DML=1>-0.178eV

< 6pML-1lvaxl6GML-1>-0

< 6pML-llVaxI6IML-1>-0

WI,Sの行列要素は,
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(2-2A.6)

<8sMsWLSl6pMLMs/>-

したがって, (2-2A.3)より,

(2-2A.7)

EA(Ms)- -

C4f
二万
ぐ4F
万
C4E
二万

(!･Ms)(i･Ms)

2(;-Ms)(i･Ms)

(Ms'-Ms-ML)

<6pML-1fVaxI6DML-1>l2

Esp2 EsD

(ML-1)

(ML-0)

(ML--1)

zl<8sMsIWLSl6pMLMs′>I2
ML=士1

Esp-EsD -4eV(Fig･3), ぐ｡f-0･15eV(2-1･8)より,

(2-2A･8) EA(Ms)--0.08Ms2(K)

この結果は,Ising型磁気異方性であり, その大きさEA(0)-EA(言)は1Kである｡

§2-2B 結晶場による異方性 (半閉殻 (4f)7以外の電子配置を考慮した場合 )

前節では電子配置を半閉殻 (4f)7に限った｡この場合,結晶場の1次 の効果は電子 ･正孔

対称性のため消えて,結晶場の2次が異方性を与える最低次の摂動の過程であった｡そして結

晶場の2次の効果は,実験事実とは逆のIsing異方性を与えた｡この節では,中間状態として,

半閉殻 (4f)7以外の電子配置を考慮する｡この場合は,結晶場の1次の効果が残るので,最

低次の摂動の過程は,結晶場 Vax の1次とスピン軌道相互作用WLSの2次である｡半閉殻

(4f)7以外の電子配置の中で,中間状態として考えられるのは,(1)電子を1個4f準位より

空の準位 (5d,5f,5g,6S,6p,6d,6f,6g,6h)-上げた電子配置,あるいは,

(2)電子を1個閉殻の準位 (4S,4p,4d,5S,5p)より4f準位-上げた電子配置である｡

例 : (4f)7

(4f)7(4d)10

(4f)65f

(4f)8(4d)9

まず,中間状態として,電子を1個4f準位より空の準位-上げた電子配置を考え,摂動の過
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程を求める｡この際,次の選択則に注意する｡

(2-2B.1) <nZIvln′Z′>-o /+//-oddのとき

(2-2B.2) <nZIf(r)]･sln′Z′>-0 Iz-Z′l>1のとき

< 2S+lLIWLSl2S/+1L′>- 0 圧 ′-LI>1あるいは

15′-Sl>1のとき

これより考えられる摂動の過程は次のとおりである｡

Vax

(A) 8S(4f)7

8p(4f)6nz

6p(4f)6nz
Vax

′レ花61日■11川一
nu4(P

6

(nz-5d,5f,5g,6d,6f,6g)

ここでn/-5d,5g,6d,6gに対しては, 8p,6pの波動関数の対称性 (Appendix3参照)

より,

(2-2B･3) < 8S(4f)71WLSl8p(4f)6nz>-o

<8S(4f)7lwLSl6p(4f)6nz>- o

(nz-5d,5g,6d,6g)

(良) 8S(

f)65

f)65

f)66

f)66

)6nf- 8S(4f)7

(a-5,6;L-P,D)

上-Pの場合, 8p(4f)65f, 8p(4f)66fの波動関数の対称性により,

(2-2B.4) <8p(4f)6nz lVaxl8S(4f)7>- o (nz-5f,6f)
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･C) 8S(4f)7号 6p(4f)7惹 … :44…',…三3 8S(4f)7

(a-5,6)

電子配置 (4f)7 と(4f)6nf(a-5,6)との間のエネルギー差は,1電子エネルギーで

見積 り,次のとおりである｡

(2-2B･7) E((4f)65f)-E((4f)7)- 65了 E｡f-13eV

E((4f)66f)-E((4f)7)- 66f- e｡f-15eV

電子配置 (4f)7と(4f)6nf(TL- 5,6)との間のWLSの行列要素の大きさは,次のパラ

メタ ぐ4fnfで表わすことができるo

(2-2B･8) ぐ4fnf…Io∞ r2drf (r)R4f(r)Rnf(r)～ぐ4f

Appendixlより,

(2-2B.9)

<{>
4f r nf

<一与>
γ 4f

｡f< 吉 , nf - ∫｡∞ r2dr チ R - 'r'Rnf'r'

0.839
<4 > --
4f γ 5f a83

<一与>-
4f γ 6f

0.747

aB3

これより,

(2-2-B･10) ぐ｡f5f～0･016eV , ぐ｡f6f～0･015eV

4f軌道と5f,6f軌道との重なりが小さいので, (2-2B･10)のぐはぐ｡Eの 志 にな-て

いる｡

以上のことを考慮して異方性エネルギーを求めると,次のようになる｡

(A) 6pを経由する摂動過程と 8pを経由する摂動過程とがちょうど打ち消し合い, 異方

性エネルギー-の寄与はない｡

(B) ⅩY異方性 EA(Ms)-0･05Ms2(K)

(C)Ising異方性 EA(Ms)--0･51Ms2(K)
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したがって,(A)(ち)(C)の寄与を合わせて,

(2-2B･11)EA(Ms)ニー0･46Ms2(K)

次に,中間状態として電子を1個閉殻の準位より4f準位-上げた電子配置を考える｡(2

-2B.1),(2-2B.2)を考慮して,考えられる摂動の過程を挙げると,

Fax

8S(4f)7(nd)10

8S(4f)7(nd)10

Vax

8p(4f)8(nd)9

6p(4f)8(nd)9

8p(4f)8(nd)9

6p(4f)8(nd)

8p(4f)8(nd)9

十｡う S(4f)7(6p(4f)8(nd

8D(4f)8(n'p)5

(a- 3,4, n'=2,3,4,5)

ところが, 8p(4f)8(nd)9,6p(4f)8(nd)9の波動関数の対称性より,

(2-2B.12)
<8S(4f)7(nd)10lwLSf8p(4f)8(nd)9>-o

<8S(4f)7(nd)101WLSl6p(4f)8(nd)9>-o

Vax

8S(4f)7(n'p)6

したがって,異方性エネルギー-の寄与はない｡

この節では,中間状態が半閉殻 (4f)7以外の電子配置をとる場合について,結晶場による

異方性を考えたが,この場合も Ising異方性を与えることが明らかになった｡そこで,実験事

実のⅩY異方性の起源として,別のメカニズムを考えなければならない｡次節 §2-3におい

て, 7｢ f交換相互作用の効果を考えよう｡

§2-3. 7rf交換相互作用による異方性 (半閉殻 (4f)7の電子配置 )

§2-2A･Bでは,配位子場理論に基づき,結晶場による異方性を求めたが,その結果は,

実験事実とは逆のIsing異方性であった｡実は,この結晶場とは,電子間のクーロン相互作用

である｡7C電子と4f電子間には, §2-1に述べたように,クーロン相互作用の他に交換相

互作用 V｡X｡hが存在する｡この7rf交換相互作用も, 7C電子軌道がEu4f電子から見て異

-487-



明楽浩史

方的であるため,スピン軌道相互作用とあわせて磁気異方性を生ずるのである｡すなわち, 7C

-f交換相互作用による異方性は層間化合物に特徴的なのである｡この7｢f交換相互作用を1

イオン磁気異方性に導入するのは,本研究がはじめてである｡この節では一貫して半閉殻(4f)7

の電子配置のみを考える｡

7｢f交換相互作用は(2-1.16)より,

(213･1) Vexch- kZo j A ooT a k,6TA oO′ako
k/α/

異方性を生む摂動の過程を求めよう｡まず,半閉殻における電子 ･正孔対称性 (Appendix

2)について考える｡この対称性より,時間反転に対して不変であるスピン軌道相互作用WLS

は,パリティ(-1)Lの異なる状態間にのみ0でない行例要素をもつ.一方, Vex｡hについて

は,Aoo†Aoo′を次の4つの演算子の1次結合で表わすことができるo

s.Z-去(A｡TTA｡↑-A｡↓TA.↓)

so+≡ AoTTAoJ

(2-3.2)

S._= Ao/A.T

N｡…A.了A.千 +A｡↓†A.↓

ここでSo,Noはそれぞれ7n-0軌道のスピン,数の演算子である.Soおよび〃0-1は時

間反転に対して符号を変えるので,半閉殻における電子 ･正孔対称性により,SoおよびⅣ0-

1はパリティの等しい状態間にのみ0でない行列要素をもつoしたがって, Vex｡hもパリティ

の等しい状態間にのみ0でない行列要素をもつ｡以上のことを考慮して, 半閉殻 (4f)7 8S,

6L(L-P,D,F,G,H,Ⅰ)の中での最低次の摂動の過程をすべて列挙しよう｡最低次の

摂動の過程は, Vexchについて2次,WLSについて2次だから,

Vexch WLS Ve又ch

(A) 8sk等 ≡きき夢 プ6pk
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(ち) 8sk

(C) 8sk

(D) 8sk

Vexch

ssIi l

8sk′

6Dk′

6Gk′

6Ik′

WLS WIJS

Vexch Vexch

WI.S

8sk′

6Dk′

6Gk′

6Ik′

WI,S WI,S
- 6pk-

Vexch Vexch

6pk等6三≡:,76pk
WLS

8sk

sk- 8sk′一--で始まる過程は,エネ/レギー分母が小さく,異方性エネルギーに大きな

寄与を示す｡そこで,その他を無視する近似をとると,

(〟 ) 8sk 8sk′ 6pk′ 6pk 8sk

Vexch WLS Vexch WLS

(B′1) 8sk 8sk′ 6pk′＼8sk′
(B'2) Vexch WLS

(C′) 8sk 8sk′ 6Dk 6pk

Vexch Vexch WLS WI,S

(B′1)からは異方性は出てこない｡(C′)は0となる｡ 4Lを経由する過程も考えられるが,エ

ネルギー分母が大きいので無視できる｡(A′), (B′2)による異方性エネルギーを求めよう｡

異方性エネルギーは次の式で与えられる｡

(2-3.3)

EA(Ms)- I.I
< 8sMskoIVe又chI8sMs'k′o'><8sMs'tWLSI6pMLMs'-Mi>

(Ek-Ek′)(ek- ek′- Esp)
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<6pMLMs'-MLk′o′JVex｡hI6pMLMs-MLkq><6pMLMs-MLfwLSl8sMs>
-Esp

<6pMLMs'-MLfWLSl6DML-OMs'><6DML-OMs'k′6'Wexchf8sMsko>

ek-ek/-EsD

+(共役複素量 )

ここで koの和はフェルミ準位以下について,k'o′の和はフェルミ準位以上にっいてとる｡フ

ェルミ分布関数 nkを導入すると,

(2-3.4)

EA'Ms)-一芸 j2kZk′

12 .2

~ 召す j I

nk(lm k') (ぐ4f)2Ms2

ek-ek′ (ek- ek′- Esp)(-Esp)

nk(1-nk′) (ぐ4f)2Ms2

4t' J kk′ ek -Ek′ (Ek- ek′- Esp)(ek- Ek′- Esp)

(2-3･4)で, ek- Ek′-Esp, ek- ek′- Espを-Espで近似すると,

2

(2-3･5) EA'Ms)-芸 .Eself'(意 )Ms2

ここで ぐ｡f=0･15eV;Esp-4eV;Es｡lfは(2-1･17)で定義される ｢自己エネルギー｣

である｡ここで自己エネルギーとは,異なるEuスピン間の相互作用に対して, 1個のEuイオ

ンに依存するエネルギーを意味している｡(2-1.22)より,Es｡lf--1600K｡ したがっ

て,異方性エネルギーは,

(2-3･6) EA(Ms)- 1･2Ms2(K)

この結果は,ⅩY型磁気異方性であり,その大きさEA (言上 EA(0)Eま15Kである0

7｢f交換相互作用による異方性は,グラファイ トが層状構造になっていることから生まれ

たものである｡この新しいメカニズムにより,磁化曲線に兄い出されたⅩY磁気異方性を説明

することができる｡

§2-4.Discussion

Euスピンの磁気異方性には,2つのメカニズム- 結晶場および7｢f交換相互作用 - が
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あった｡

(1)結晶場による異方性 (半閉殻 (4f)7の電子配置 )

EA(Ms)--0･08Ms2 (K) (2-2A･8)

(2)結晶場による異方性 (半閉殻以外の電子配置を考慮した場合 )

EA(Ms)--0･46Ms2 (K) (2-2B･11)

(3) 7｢f交換相互作用による異方性 (半閉殻の電子配置 )

EA(Ms)-1.2Ms2 (K) (2-3.6)

ここで,実験事実との比較をしょう｡実験によると,Euスピンは15KのⅩY磁気異方性を

もっ ((1.1)式)｡一方(1日2日3)より, 7rf交換相互作用によるⅩY異方性が,結晶場による

Ising異方性を上回り,差引き8KのⅩY異方性を与え,実験結果をよく説明する｡

Euとグラファイ ト層との距離 d(Fig.3)をかえると,異方性エネルギーはどのように変化

するだろうか ? 結晶場の方は,板の近似 (2-1.10)をとるかぎりdにはよらない.一方,

7｢ f交換相互作用の方は,Euの4f軌道 とグラファイ トの7C電子軌道との間の交換積分jが

d月こ大きく依存 し,dが大きくなるとともに異方性エネルギーは指数関数的に小さくなる0

C6Euにおいては,dが比較的小さいため打-f交換相互作用が支配的で,ⅩY異方的になっ

ているのである｡

- 展 望 -

C6Euでは,Euスピンの磁気異方性に7｢f交換相互作用が大きな寄与をしていることが明

らかになった｡このような交換相互作用による磁気異方性は,一般に,磁性イオンが金属に按

していて,伝導電子の軌道が磁性イオンから見て異方的である場合に生ずる｡したがって,交

換相互作用による異方性は,広く,磁性層間化合物,金属表面吸着イオンなどに見られるはず

である｡著者は,この交換相互作用による異方性が多くの物質で発見されることを期待してい

る｡

§3. Euスピンの配列 (零磁場,絶対零度)

§2でEuスピンの磁気異方性に7C-f交換相互作用が大きな寄与をしていることがわかった

が,次に示すように,Euスピンの配列をきめるのも7rf交換相互作用である｡7rf交換相

互作用が働 くため,Euスピンの配列が周期的であれば打電子は周期ポテンシャルを受けるこ
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とになる｡このEuスピンの配列の周期をかえて

いくと,7C電子系のフェルミ面の存在により,7C

電子系のエネルギーに Kohnanormalyが出現す

る｡一般に, 1次元 ･2次元電子系については,

Appendix5に示すように, 定ohnanormalyを生

ずる周期の配列が基底状態になることがわかって

〇〇〇EuIQyer.
GrcIPhite

○○ EuIGyer2

Fig.8 Euスピン配列に対するモデル

2枚のEu層にはさまれたグラフ

ァイ ト層を考える｡
いる.したがって,Euスピン配列は,7E電子系

のフェルミ面によってきまるのである｡

モデルとして, Fig.8のように,2枚のEu層にはさまれたグラファイ ト層を考える｡なぜ

なら,7C電子系のエネルギーは,両側のEuスピンの配列の影響を受けるからである｡この1

枚のグラファイ ト層の7E電子系の摂動エネルギーは, 1枚のEu層のスピン配列のエネル

ギーに相当する｡7C-f交換相互作用は,4f｢n-0軌道と7E軌道の交換相互作用Vex｡h(2

-1.16)をすべてのEuイオンについて加えて,

(3･1) Ve∑ch- fn kZk′jexp〔i(k-k′)･Rln]lnAo三ak′J lnAoo′ako
o6/

ここで InAoOは ｢∠番目のEu層のn番目のEuイオン｣の4f電子 (軌道磁気量子数 0, ス

ピン量子数 o)の消滅演算子である;RlnはこのEuイオンZnの C面内での位置を表わす2次

元座標である;Jnの和は,グラファイ ト層の両側の2枚のEu層に含まれるすべてのEuイオ

ンについてとる｡

V｡Ⅹch(3.1)をEuスピンの演算子と7r電子のスピンの演算子とのスカラー積で表わした

い｡そのためにまず,(3･1)の InA吉olnA｡o′をm-o軌道のスピン演算子 Ins｡で表わすO

( 3･2 ) Ve又ch-1 Zn ki′ jexp〔i(k-k ')･Rln ] 〔(akT ′↑ak仁 ak,J a k t ) ln s ｡Z

･ak′↑akilns｡J akl,↓ak,lns.+･i(aTk′↑ak↑+aE,↓ak↓)lnNo]
T

lns｡Z-喜(̀nA.TTlnA｡↑-lnA!了 nA｡↓)

znso+-JnAoT†lnAoJ

lns｡_-lnA.I lnA｡↑

lnN.-lnA｡↑TlnA｡↑+ lnA.I lnA ｡↓
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(3.2)の最後の項を除いて,次のように表わす｡

(3･3) vex｡h=-2Z
znkk/
jexpli(k-k,)･Rln]akT,akq･lnso

ここでOはパウリのスピン演算子である｡Eu2+(4f)7の基底状態 8Sに限って考えると,

wigner-Eckartの定理より,Eu2+の全スピンの演算子 Sln(大きさ7/2)と7 lnsoは等価

であるoそこで, lnso- sin/7という置き換えをして,

(3･4) ve∑ch-1EkZk′子exp 〔i (k- k′)･ R ln〕ak′† % q･S ln

Slnのフーリエ成分 Slqを用いて表わすと,

(3･5) vexch--I}?ak,Takq･(Slq+S2q)kk/

q=k/-k

: I:17=;I

Nj
1
(〟:Eu層単位面積あたりのEuイオンの数 )

slq≡妄言exp(~iq●Rln)Sin
Zexp(iq･Rzn)Szqq

次に, (3.5)をもとにして,Euスピンに対するスピンハミルトニアンを求めよう｡(3-

5)式より,Euスピンの配列 Szqは,Vexchを通して,が電子系に周期ポテンシャルを与え

ることが明らかになった｡Vexchによる7E電子系の摂動エネルギーを求め,Euスピンの配列

sJqに依存する項を取 り出せば,それがEuスピンに対するハミル トニアンであるoここでは,

Vex｡hの2次摂動でスピンハミルトニアンを求めよう｡グラファイ ト1層あたりの7C電子系の

摂動エネルギーは,Eu層 1層あたりのスピン配列のエネルギーに相当するから,これをⅣで

割ってEuスピン1個あたりのハミルトニアンを求めると,

(3･6) H--ZJ(q)(Slq･Sトq+S2q･S2-q+Slq･S2-q+S2q･S l- q )
q

ここで, I(わ Nl ;2[昔F(q･Kト 志 5,F(q′)〕

ここで qの和は Fig.9左に示すEuのBrillouin zone内においてとる;KはEuの逆格子べク

トルである;q′の和は全空間についてとる;F

であり,そのモデルをAppendix4に示す｡

2(はCu

項2第の価TJ
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ない自己エネルギーである｡ (3.6)のノ､ミル

トニアンにおいて初めの2項:Slq･S1-q,

S2q･S2･-qは層内の2スピン相互作風 後の

2項 :Slq･S2-q,S2q･S1-qは層間の2ス

ピン相互作用である｡

次に, (3.6)をもとにして,Euスピン配列

の基底状態を求めよう｡以下ではEuス ピンを

古典的に扱 う(スピンの大きさS-言 )O 古
典的スピン系の場合,絶対雰度では,I(d)が最

大のスピン配列 Sqが実現するoそれをSQと表

わそう｡I(d)はKohnanormalyを起こすqにお

いて最大値をとる｡これは1次元および2次元

電子系の特徴である(Appendix5)0 C6Euの

場合,フェルミ面を正確に求めることはむずか

しいが,Eu2個の電子が 7Cbandに移 った と

すると,upeer7Tbandは1/3だけ満たされ,

Fig.9右に示すようなフェルミ面となる｡この

フェルミ面を2倍 して, Fig.9左のEuの逆格

子空間に2毎 の円を書き入れてある｡ この図

にQ｡(Cは commensurateを意味する)と示 し

た配列は,ほぼ Kohnanormalyの条件 (rQ｡+

Kl-2kF,K:Euの逆格子ベク トル )を満た

していることがわかる｡このQ｡は, 30.｡- K

ゆえ,3-sublatticeのHelical構造である｡ こ

の構造を Fig.10に示す｡ Fig.11には J(d)の

関数形を示 した｡ Fig.11によれば, 基底状態

Figo9 Euスピンの配列と打電子系の

フェルミ面

右上の図はグラファイ トのBri11ouin

zone. 1点破線上の 7Cband構造を

その下に示 した7)｡Upperwbandは与
だけ満たされている｡左の図の中央

はEuのBrillouinzone｡白丸 ｡はEu

の逆格子点 K,黒丸はQ｡+ K(Q｡は

3-sublattice構造 )｡大きな黒丸は

ほぼKohnanormalyの条件 (q-2kF)

を満たしている｡Rは点線から測っ

た角度である｡

′言･‖I,,･I).
♂

4g人爪Y;N･7

爪Y.
人01

人mY

10｡÷

1

二
∴

∴

:-････1
...I

:･･･h

Fig･10 3-sublatticeの Helical構造 Q｡

(C面内のEuスピンの配列 )

Qと3-sublattice構造 Q｡とは極 めて近 く,エネルギーも近いことがわかる｡

最後にN6el温度 TN(-40K)より]O･の大きさを見積もろう.平均場近似では,N6el温度

TNと最大値 J(a)との間に次の関係がある｡

(3･7) kBTN-聾 J(Q) (S-言)
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一方, Fig.11よりJ(Q)は,

o2

(3.8) I(Q)～ L
E
F

ここで打電子系のフェルミエネルギー EFは5

eVである(Fig.9右 )｡帯磁率の測定より,

玩 -40K2)｡したがって, (3.7),(3.8)

より,

(3.9) ノ-250K

§4. EUスピンの磁化過程 (絶対零度)

Fig･11Euスピン配列のエネルギー′(Q)

Rは波数ベクトル qの向き(Fig.9

参照 )｡波数の単位はEuの逆格子

定数Ko(Fi誉･29参照 )｡ I(d)の単

位は′打… 4妄 (憲 蒜 諾 ､FTi芸9参照 )0

大値をとるoQ｡は3--sublattice構造

(Fig.9参照 )0

覇節 §3において,零磁場でのEuスピンの配列 Qは,7rf交換相互作用によってきまり,

7C電子系のフェルミ面より3-sublatticeのHeliCal構造 Q｡の近傍であることを示した.この

節では,この3-sublattice構造を土台にして,4スピン相互作用がいかにして1/3plateauを

もたらすかを示す｡

まず, §4-1において,2スピン相互作用 J(cDのみを考えるが,この場合には,一直線

の磁化曲線が得られ,1/3plateauは出現しない｡そこで,§4-2において,4スピン相互作

用を導入し,4スピン相互作用によって1/3plateauが生 じるいきさっを示そう｡以下の議論

では,Euスピンを古典的に扱う｡また,ⅩY異方性のため,Euスピンは C面内にあるとす

る｡すなわち,Euスピンを大きさS-言の planerotatorとみなすOまた,スピン配列はどの

Eu層においても共通であるから,これをSqとおくと, (3･6)に現われるSlq,S2q は,

(4･1) Slq-S2q-Sq

この節でも,前節と同様,絶対零度の場合を考える｡

§4-1.HeliCalstructure(3-sublattice)の磁化過程

今,零磁場で3-sublatticeのHelical構造であるとし(O-Q｡),そこ-磁場をC面内にか

けよう｡このとき,3-sublattice構造を保ったままで,磁化Soが生ずる｡ このときのスピン

構造は,So,S±Q(Q-Q｡)だけでなく,S±20,S±30,I--の Harmonicsが生じる｡
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ところが, 3-sublattice構造では3Q -K(K:Euの逆格子ベクトル, Fig.9左参照 )だから,

2Qは-Qと, 30.は0と等価である---｡したがって,3-sublattice構造の磁化過程におい

ては,±Q, 0以外の波数は生 じない｡

ノ､ミルトニアンとしては, (3.6)のqの和を± Q,0に限定し,磁場との相互作用を加え

ればよい｡Euスピン1個あたりのノ､ミル トニアンは,

(4･2) LU--2J(Q)SQoSIQ-I(0)So･S0-gpBS｡･H

ただしSlq=S2q=Sqとおき,4J(d)を新たにJ(q)と定義し直した｡ここで, Euスピン

の大きさがS-言に等しいという条件を忘れてはならない｡
(4･3) S2-sn2- lso+sQeXP(iQ･Rn)+SIQeXP(-iQ･Rn)]2

3つの sublatticeについてそれぞれ 1つずっ,計 3つの条件がある｡

S2-2(RQ2+102)+so2

(4･4) RQ2-102十 2RQ･SO-0

RQ･10-10･So

ここで,RQとIQは,SQの実数部分と虚数部分である｡

(4･5) SQ-RQ+iIQ

また,3つの sublatticeのスピン Sl,S2,S3は,RQ,IQ,Soを用いて次のように書ける｡

(4･6) Sl- So+2RQ

S2-So- RQ-√すIQ

S2-So- RQ十√すIQ

ノ､ミル トニアン(4.2)を用いて,磁化過程を考えよう｡ (4.2),(4.4)より,ハミル トニ

アンはSoのみで表わせる｡

(4･7) LU- 〔J(Q)-I(0)〕So2-gpBSo･HJ (Q)S2

∂〟

絶対零度では,言頁 =0より,
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(4.8) So-
g/̀B

2〔I(Q)-I(0)〕

磁化 S｡は磁場とともに直線的に増加し, 1/3plateauは現われない｡そして,次に示す 飽和

磁場Hsで,磁化 S.は最大値 S-言に達する｡

(4･9) Hs-
2〔J(Q)-I(0)〕S

g′̀B

最後に,各sublatticeスピンSl,S2,S3の磁

化過程を考えよう｡RQ,IQ には条件 (4.4)

があるが,自由度が1つ残る｡この自由度はス

ピン全体の回転に相当する｡そこで,今仮に,

Slを磁場の向きにとってみよう｡(Sl〟S｡,

RQ〟So)｡このときの磁化過程は, Fig.12

の左側の列のようになる｡磁場が大きくなるに

つれて(Hl<H2<H3),S2,S3は連続的

に磁場の方-傾いていく｡ Fig.12の中央およ

び右側の列には, ｢残った自由度｣によるSl,

S2,S3の ｢回転｣を示してある｡この自由度

･.5523LS守 <
三 上'--:--- く･.･.･.･.･.･.･･⊂= ネ

一一-: ---: 一二二･f-I.:こ
Fig.12 Sublattice スピンの磁化過程

磁場をきめても, sublatticeスピ

ンの向きには回転に相当する自由

度が残る｡

は,次節に述べる4スピン相互作用によって固

定される｡

§4-2. 4スピン相互作用と1/3plateau

前節に示したように,2スピン相互作用 J(cDのみでは,実験で兄い出された1/3plateauは

説明できない｡そこで,4スピン相互作用を導入しよう｡この節においても,3-sublattice構

造を仮定し,磁場は C面内にかける｡SQ,S_Q,Soからなる4スピン相互作用の組み合わ

せとしては,次の可能性がある｡

(4･10) Kl(So･S｡)(So･So)

+K2(SQ･S｡)(S_Q･S｡)+ K;(So･So)(SQ･S-o)

+K3〔(SQ･SQ)(SQ･So)+ (S_Q･S_Q)(S_Q･So)〕

+ K4(SQ･SQ)(S_Q･S_Q)+ K'4(SQ･S_Q)(SQ･S_Q)
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(3Q-K)

(3･5)の V｡Ⅹ｡hを用いると,4スピン相互作用の大きさKL,K;(i-1,2,3,4)はすべて
実数である｡これらの4スピン相互作用は, (4.4)式を用いると, 次のように書き換えるこ

とができる｡

(4･11) 吾 S4+i(K;- K4,,S2S.2･ ( Kl一 字 +吾 )S｡4

+(K2- 4K3+4K4)〔(So･RQ)2+(so･IQ )2〕

ここで,下線を引いた項以外は, 1/3plateauに寄与しない｡ (4.ll)で下線を引いた4スピ

ン相互作用を用いて,ノ､ミル トニアンを次のように設定する｡

(4･12) LU - lJ(Qト J(0)]So2-g〟BSo･H-Kl(So･RQ)2+(so･IQ)2〕

ただし,K≡ - K2+4K3- 4K｡ ｡ Kは, (3･5)のtgx｡hの4次摂動により計算することが
できる｡しかし,7C電子系のフェルミ面の正確な情報が得られないので,ここではKを未知数

としておく｡次に,ノ､ミル トニアン(4.12)を無次元化するために,次のパラメタを導入する｡

LU

(4.13) e≡
2lJ(Q)-I(0)]'

k=
K

2lI(Q)-I(0)]

さらに,磁場の向きに∬軸をとると, (4.12)は,

(4･14) 6-号 S.2 - S o b - k S .2(RQま+ I Q ま )

ここで,RQx , ZQxはRQ,IQのx成分である｡

(4.4)式より,条件として次の式が加わる｡

S2-so2
+ SoR Q.r

(4.15) zQ三

h=
g〟BH

2lI(Q)-I(0)]

52+3502
3SoRQtr

(4.14)のk項をHelix-Magnetization相互作用 (略 してHM相互作用 )と呼ぶことにする｡

このHM相互作用は,前節に述べた ｢回転｣の自由度に作用し,sublatticeスピンSl,S2,S3
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Fig.13 Ferriphase

(C面内のEuスピンの配列 )

の向きは完全に決まる｡さらに,HM相互作

用は,k>0のとき,RQ,IQをS｡と平行

にしようとする｡そのため, Fig.13に示 し
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Fig･14 C6Euの磁化曲線(理論 )

磁場は C面内にかけるoHsatは飽

和磁場 ;Msatは飽和磁化;kはHelix-

Magnetizaticm相互作用の大きさ((4.

13)式参照 )｡破線は実験値(4.2K)0
た Ferriphaseが安定化される｡この Ferri

phaseはまさしく1/3磁化のスピン構造である｡すなわち,正のHM相互作用によって1/3

plateauが生じるのであるOハミルトニアン(4･14)をSo,RQRについて最小化することに

よって,HM相互作用を考慮した磁化曲線が得られる｡ これを Fig.14に示すO実験曲線を破

線で示してあるoA-0,12にすると,理論と実験のたい-んよい一致が得られるO

§4-3.Discussion

前節において,3-sublattice構造ではHM相互作用が1/3plateauを与えることを示した

が,1/3plateauの原因としては,C面内磁気異方性も考えられる｡ C面内にスピンの容易軸

があれば,Ferriphaseが安定化されるからである｡しかし,実験に用いられた試料がHOPG

(C軸が揃った多結晶,C面内の向きはrandom)だから,C面内異方性は磁化過程には現わ

れない｡

ところで,Dateらは,すでに,4スピン相互作用によって1/3plateauが生じることを指摘

している三) 彼らは,4スピン相互作用をサイトスピンSiを用いて表わした｡

(4･16) LU=~Bi号,(Si'Sj)

+KZ〔(Si･S]･)(Sk･Si)十 (Si･Si)(S]･･Skト (Si･Sk)(S]･･Si)〕ijkZ

ここで第1項,第2項の和は,最近按に限るO 彼らは,3-sublattice構造を仮定して,4スピ

ン相互作用 (4.16)(B>0,K>0)から1/3plateauを導いたOところが,3-sublattice

構造を仮定して(4.16)をFouder変換(4.6)すると,(4.16)は(4.10)に挙げた4スピ

ン相互作用の1次結合で書き表わすことができる｡なぜなら,3-sublattice構造を前提とする
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と, (4.10)が4スピン相互作用のすべてだからであるO新たに§4-2でわかったことは,

1/3plateauを与えるのは4スピン相互作用の中でもHM相互作用だということであるOすな

わち,Dateらの4スピン相互作用 (4.16)は2つの parameterB,Kを含む複雑な形をもって

いるが, 1/3plateauという現象のみに注目すると,HM相互作用だけで十分なのであるO

前節において1/3plateauを導くのに,3-sublattice構造を仮定した.ところが,零磁場で

は,Euスピンの配列Qは打電子系のフェルミ面によってきまるため,Eu格子には無関係で

ある｡すなわち,Q≠ 竺 K(K:Euの逆格子ベクトル )O これをIncommensurateであると呼
772,

ぼうoQは,3-sublattice構造 Q｡に近いことは確かでも,ちょうど3-sublattice構造である

ということはないのであるO-方, 磁化過程において, 1/3plateauが現われている｡これは

Commensurateなスピン構造 (3-sublattice)が実現していることを示している.すなわち,磁

化過程において,Incommensurateなスピン構造からCommensurateなスピン構造-相転移した

のであるOこのIncommensurate-Commensurate転移の原動力もHM相互作用だと,著者は推論

しているOなぜなら,HM相互作用は Commensurateな Ferriphaseを安定化するからである｡

以上の議論はすべて,磁場をC面内にかけた場合についてである｡ 磁場をC面に垂直にかけ

た場合,Dateらが指摘しているように4),ⅩY異方性のため,スピンが C面に垂直な Ferd

phaseはエネルギーが高く,したがって1/3plateauは現れない｡そのかわり,Euスピンは,

面内のHehcal構造はそのままで,しだいに C軸の向き(磁場の向き)に傾き,最後には C軸

にそろった Ferro構造になる｡測定された磁化曲線 (Fig.2)に単調な磁化の増加しか見られ

ないのはそのためであるO 今仮に,C軸方向に圧力をかけて,Euイオンとグラファイト層の

距離を縮めてみようO このとき,§2-4によると,7C-f交換相互作用によるⅩY異方性が

強くなる.したがって,C軸方向への磁化は押えられ, Fig.2においてH⊥ C-planeの磁化曲

線は下方-移動するはずであるoHtYc-planeの場合は,常にEuスピンが C面内にあるので,

磁化曲線は変化しないはずであるO以上のことは, 7C弓 交換相互作用によるⅩY異方性の検

証になるので,圧力下でのC6Euの磁化曲線の測定を著者は期待している｡

§5 ConclusionandDisctLSSion

C6Euは,Euから電子を受けとり金属的になったグラファイトと, Eu4f電子の担う巨大

スピン(S-言 )が相互作用する,反強磁性体である｡このC6Euでは,EuスピンがⅩY磁

気異方性をもち,磁化曲線 (Hifc･plane)に与plateauが現われることが実験よりわか-てい

る3)O両側を2次元金属グラファイトにはさまれた半閉殻希土類イオンEu2+(電子配置 :

(4f)7, 基底多重項 :8S)の磁気異方性には,主に2つの寄与があることを示した｡第 1
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に,結晶場によるIsing異方性である｡第2に, 7｢f交換相互作用によるⅩY異方性である｡

C6Euでは,Euイオンとグラファイ トとの距離が近く, 7｢f交換相互作用が支配的でⅩY

異方性が得られ,実験事実を説明することができた｡この2次元金属と4f電子との交換相互

作用による1イオン異方性は,本研究においてはじめて導入したものであるが,すべての磁性

層間化合物に共通のメカニズムである｡

C6Euの零磁場でのEuスピン配列は, 7｢f交換相互作用を通 して,7E電子系のフェルミ

面によって決定され,3-sublatticeのHelical構造に近いことを示した｡ところが, C面内に

20kGauss以上の磁場をかけると, HelixIMagnetization相互作用 (HeliCalスピン構造と磁化
との相互作用 )により,Ferriphase(up-up･down)が実現して,磁化曲線に去plateauが生ず
ることがわか-たoc面に垂直に磁場をかけた場合は,ⅩY磁気異方性のため,号plateauは
現われないo以上によ｡,実験事実は定性的に説明できたoEuスピンは大きさ5-号であるo
これは,これまでに研究された磁性イオンの中で最大である｡この巨大スピンのために,Sイ

オンにしては大きなⅩY異方性が生じ,また,高次のスピン間相互作用 (4スピン相互作用 )

が磁化過程に顔を出しているのである｡

C6Euは1StstageGICである｡HigherstageGICではどのような磁気的性質が期待でき

るだろうか｡Higherstageになった場合,最も大きな変化は,グラファイ ト層における電荷量で

ある｡Eu原子からの電子の移動が1ststageの場合と変わらなければ, higherstageでの

boundinglayer (Eu層のすぐ隣のグラファイト層,Euスピンは主としてこの bounding

layerと相互作用する)の電荷量は, 1ststageの場合の去以下であるOこのため,bounding

layerのフェルミ面は大きく変化し,その結果,Euスピンの配列も大きく変化する｡したが

-て,与plateauなど3-sublattice構造に由来する現象は現われないだろうo
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Appendix1 Eu2+の電子軌道

Eu2+の電子軌道をLocaldensityformalism6)によっ

て計算した｡まず, Fig.15に1電子のエネルギー準位

を示す｡ここで,4f準位以下については,次に示す基

底状態の電子配置で求めた｡

〔Ⅹ｡〕 (4f)7

ここで 〔Ⅹe〕はⅩeの電子配置であり,

〔Ⅹ｡ 〕- (1 S)2(2S)2 (2p )6 (3S ) 2 (3p )6 (3d) 10

(4 S)2 (4p )6 (4d) 10 ( 5 S )2 ( 5p )6

一方,5d以上の準位 n∠‖こついては, 次に示す励起状

態の電子配置で求めた｡

〔Ⅹ｡〕 (4f)6nl

a 2+

P(∫-) of Eu

4f Orbital

＼､ー

tO i.OO Z.OO IJ.UO ･10り S.¢O
iiiiiiiiiiiijiiiiiiiiiiiiiiijiiii- ｢i- ∴iil
6.(～) 7.OO U.E)0 EJ.CK) 10()O

ド ( atomic units )

Fig,16-1 Eu2十の4f軌道の動径分布

P4f(r)2-r2R4f(r)2

<γ>4f=0･903

･; > 4f-7･43

原子単位 (αB- 1)

｣
.~｣

1

∃

1-.

川

g

Ei;
80

m

3

1

1

0

0

0

0
U.S8-

0.110-

I)'381

0.i;01

0.10-

0.00-

=

』

5d -15.9

Llf- - 1195

Fig.15 Eu2十の電子軌道の

エネルギー準位

2 .2t

P(r) DfEu

4f orbit.jtl

6p orblt皇｣
…
{

:.汁

/

乙
＼ -

I).OqI.00 2003.eb)LL.005.Ot)6.Oq7.008.OC19.eL)｢~~l r.OC19.eL))ら.OO

r (atomic units )

Fig｡16-2 Eu2+の6p軌道の動径分布

p6p(r)2-r2R6p(r)2

<γ>6p-4･06

4f<γ>6p-0･184

<ri>6｡ -8･18

4fくま>6｡--0･0112
原子単位 (aB-1)
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a 2+

P(r)ofEu

4forbital

Sforbit.al1I
5iia∴二0.OOI.002.003.(入) ＼､ー朗 5.t506.OO7.也)8.¢O9.OillO.tX)
r (atomic urJits )

O.0◎1.Ot)Z.003.¢仏4.005.006.087.088.tbO9.0やlOC均
r (atDmlcunits )

Fig.16-3 Eu2+の5f軌道の動径分布 Fig.16-4 Eu2+の 6f軌道の動径分布

p5f(r)2- r2R5f(r)2

< γ>5f= 5･51

4f<γ>5f≡- 0･271

<i>5f-0.112
4f<去>5f-0.839
原子単位 (αB-1)

p6f(r)2- r2R6f(r)2

<γ>6f= 9･60

4f<γ>6fニ ー0･184

<去>6f-0･0865
4f<fi'6f-0.747
原子単位 (aB-1)

次に, Fig.16-1よりFig.16-4に電子軌道の動径分布 〔Pnl(r)〕2- 〔rRnl(r)〕2 (Rnl

はnt軌道の動径波動関数 )を示す｡ 図の下に示した平均値は,次の式で定義される.単位は

原子単位 (aB-1).

(Al･1) < rn>nl … Io∞ r2dr rnlRnz(r)〕2

(Al･2) n′l,< rn>n∠ … Io∞r2dr rnRn′∠′(r)Rnl(r)

Appendix2 半閉殻における電子 ･正孔対称性

軌道量子数 /の殻には,2(2∠+1)の状態がある｡その半数 2/+1の状態が電子によっ

て占有されている場合,半閉殻と呼ぶ｡この半閉殻においては,同じ多重項の間の結晶場の行

列要素がOになるという特徴がある｡すなわち,

<l2什1LSIVcrystallz2汁lLS>-Oo

このため,多重項の分裂は,他の多重項との間の非対角行列要素
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<Z2什lLSJVcrystalll2Z+1L′S>

によって生じることになるoこれは結晶場の2次の効果である｡このことは, Kynch9) によ

ってすでに指摘されている事実である｡ Watanabe8)はこれを次のように解釈している｡

合わせて完全閉殻になる,2つの電子配置を相補的だという｡たとえば,3d(Ti3+)と

(3d)9(cu2+)は相補的である｡このような2つの相補的な電子配置が同じ結晶場の下

で全く反対の分裂をする(結晶場の1次の効果 )ことはよく知られている｡一方,半閉殻

の電子配置では自分自身と相補的である｡したがって,半閉殻からなる多重項は,結晶場

の1次では分裂しない｡異なる多重項の間の非対角行列要素を通して,結晶場の2次で分

裂する｡

ところで,行列要素がOになるのは, 『ある種の対称性があり,波動関数および演算子に対

してパリティが存在して,それらのパリティの積が oddになっている』ためである｡半閉殻

の場合には,電子と正孔が同数であるという対称性がある｡この対称性を用いると,Kynchが

指摘したものだけでなく,はるかに多くの場合に,行列要素がOになることがわかったので,

それについて説明しよう｡

まず,電子 ･正孔対称性を直観的に説明しよう｡

半閉殻においては,電子が半分詰まっている｡これ

を Fig.17のように示す｡横じまの部分に電子が詰

まっているのである｡ここで,Fig.17に示 した2
●●●

つの状態は相補的であるとする｡すなわち,左の状

12l◆1 1 2 H

1‡二･ 三二

Fig.17 相補的な半閉殻の電子状態

態が全軌道角運動量L,全スピン角運動量S を持っているとすると,右の状態は全軌道角運動

量-L,全スピン角運動量-Sを持ち,合わせて全軌道角運動量も全スピン角運動量も0の完

全閉殻となるとする｡ここで,右の状態を時間反転すると全軌道角運動量L,全スピン角運動

量Sとなる｡この状態は,電子配置も,全軌道角運動量,全スピン角運動量も左の状態に一致

し,両者は,全く同じ状態である｡以下電子 ･正孔対称性を数学的に定式化しよう0

完全閉殻 Z2(2汁 1) 1Sの波動関数は,

(A2･1) g (∠2(2"I)1S)- IQ2(喜Z) ¢2(一書Z) ¢3(去∠-1)--･･-¢｡Z.2(一喜一∠)i
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Ql(-喜∠) ¢1(i仁 1)---61(一号-i)

62ト音l) ¢2(喜zl1)･･････¢2(一書-i)

毎 .2(去l)¢4,.2(一書l)転 .2(吉行 1)-転 2(一書-i)

ここで, ¢i(7ns7nl)はスピン量子数 7㌔,磁気量子数 7nlの波動関数で, iは電子の番号で

ある｡この行列式をラプラス展開すると,
1

(A2･2) g (l2(2"1'1S)- (4 Zn' 2 ) 2 号Dk Dk

ここで,

Dk-再 1(kl) ¢2(k2 ) ･･････¢n(kn ) I

n(a + 1) n

Dk- (- ) - ~ i=Z l k 乙 lQn+1(k l,)- - ¢ 4 t+2(k,4伽 ) I

ここで, ♂(ki)は,¢(7ns7nl)を(A2･1)の順序に並べたときk乙番目に現われる状態を表

わす｡Dkは, (A2･1)の行列式から1,2,- n行とkl,k2,- kn列 (ただしkl<k2<･･･

<kn)を取り出して作った小行列式を√京 で割ったものであり,再n.1(kl')-州 毎 .2

(k'4什2_Ⅷ )‖ま残りのn+1-････4Z+2行と残りの列をそのままの順に並べた小行列式を

(4Z+2-a)!で割ったものである｡ kはk1.--knの集合を意味しており,机こついて

の和はn列の選び方について加えるものとする｡ここでDkはn電子系の波動関数を表わして
●●●

おり,kはn個の電子が占有している状態を示している.DkはDkと相補的な関係にあり,

Dkとあわせて完全閉殻となるO波動関数 Dkを時間反転した波動関数 D-kTQま,L,Sの行列要

素に関して,Dkと全く同等である.したがって,Dkの1次結合によって波動関数

(A2･3) FL(Zn SLMsML)≡ぞDk払k,SLMsML

を作ると,同じ交換係数 uを用いて,同じ対称性 SLMsMLの波動関数

(A2･4) FR(l4什 2--sLMsML)≡(-)nぞD-kTuk,SLMsML
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を作ることができる｡以下 SLMsMLをγと略すことにするo

ここで,半閉殻の場合 (n- 2∠+ 1)を考えてみる｡半閉殻の場合,gL(Z2Z'1γ)と

㌔ (∠2汁1γ)は,全く同じ状態を表わすので,位相を別にして完全に一致するはずである｡

実際,次の関係がある｡

(A215) gR(Z2川 γ)-p gL(l2"1γ) p-±1

ここで,Pは,半閉殻における電子 ･正孔対称性に対するパリティを表わすものである｡この

パリティは,同じ多重項の中では等しい値をもつ｡このことは, (A2.5)の両辺に角運動量

の昇降演算子 L±,S±を作用させてみれば容易に理解できる｡本研究で議論する状態の波動

関数とパリティは,Appendix3に示してある｡

一方,1電子演算子Fの行列要素をvL(A2･3),VR (A2･4)について考えると,次のよ

うな関係を示すことができる｡

(A216) R<∠4Z+2~ 花γlFIz4Z+2- nγ′>R

- ∂γγ′<Z2(2Z+1)1sIFrl2(2Z+1) ls>一 上< ∠nγ′TrFIznrT>L

ここで添字のRは,波動関数がvRであることを示している｡F がスピン･軌道の両方に関

してスカラーである場合を除くと,<ZZ(2川 )lsIFfz2(2汁 1) 1S>は零である.

ここで,半閉殻の場合を考えてみる｡Fはエルミー トであるとし,Fが時間反転によって符

号を変えるか否かによって場合分けする｡

〔1〕 Fが時間反転によって符号を変える場合,(A2.6)より,

(A2･7) R<Z2… γfFIz2… γ′>R- L<∠2… γlFlz2Z+1γ′>L

〔2〕 Fが時間反転によって符号を変えない場合, (A2.6)より,

(A2･8) R<Z2什1γlF-Z21+1γ′>R--L<Z2什1γlFll2… γ′>L

そこで,Fのパリティを次のように定義する｡

(A2･9) pF-+1(Fが時間反転によって符号を変える場合 )

PF--1(Fが時間反転によって符号を変えない場合 )
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一方,γ状態のパリティは次のように定義した((A2.5)式 ).

(A2･10) Iz21+1γ>R-PT F∠2… γ>L

これらのPF,Pγを用いて, (A2･7),(A2･8)をまとめると,

(A2･11) R<l21+lrFFl∠2… T,>R-PγPFPr′R<l2… rIFFz21+1γ′>R

したがって,

(A2･12) <Z2… r削 l2Z+1γ′>-o (pγPF Pγ′-- 1)

このAppendixの初めに, ｢半閉殻においては,同じ多重項の間の結晶場の行列要素は0にな

る｣と書いた｡このことは, (A2.12)を見れば一目瞭然である｡なぜなら,同じ多重項なら

Pγ-Pγ′であり,結晶場は時間反転によって符号を変えないから(A2･9)よりPF--10

したがって,PγPF Pγ′-11であり, (A2･12)より行列要素は0となる｡

Appendix3 Eu2+の多重項の波動関数

(表式の説明 )

Aml†T4n2†TA m3†T Am4JT451T46†TAn71TIO>を

!,nl ,n2 ,n3 ,nn t5 ,n6 {71 と記す｡

(i) (4f)7配置の波動関数

g(8sMs-言)-13210-- 2-31

g(6LML=1,Ms-普)

-α_3(3210-i-2-2[+α工2-3210-1-i-3F+a_1113210石-2-5l
1

+all13211-1-2-31+α21132盲0-1 -2-3[+cbl(3盲10-1-2-3l

w(6LML- 0 Ms-普 )

-α_0313210-1-2-3廿 a_0213210-卜 盲-3I+ αヱ113210-I-2-31

+αO.F321石一卜 2-3-
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+α10I32i~0-1-2-3廿 a20J3盲10-1-2-3廿 鎖 す210-1-2-31

g(6LMLL 1Ms-喜)

-α二;L3210-1-3-3廿 α二…F3210-2-ち-3廿 αこい321-1一丁-2-引

+α~111320石一卜 2-31+α-21131i0-1-2-3廿 α131F2盲10-1-2-3l

ここでα.は,l,

( a_3 CL 2 a_1 aO al a2 a3 )

6pML -0

ML=±1

6DML-0

ML=+ll

6FML-0

ML=±1

6GML-0

ML=±1

6H ML- 0

ML=±1

6 I ML -0

ML-±1

佃

1
元
1

√す云

1

√転

2 1 0- 1 -2 -3 )
付帯路0

l･:r/路L:.;(

0 3 -4 -3 05 )
0Lrju

5( -√訂-ノ了百一5)

1 - 1 0 1 1 - 1 )

1 0 - 1 0√す)
-7 1 6 1 -7 3 )

-√詔一再盲 o JT5 J35 -J罰o)

( 1 -4 5 0- 5 4 - 1 )

(√す-ノ扉ノ二両 oJig -√扉~√す)
( 1 -6 15 -20 15 -6 1 )

(.､7 ･､両 ､;'面 0--了面 了両 ､'7)

Appendix2に定義したパ リテ ィPtま,ここに挙げた多重項 2S'lLに対しては, p-(-1)L

である｡
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(iJ')(4f)6np配置の波動関数

W(8LML-0 Ms-言)
-p_ll3210-nf-2-3廿Poi321nOp-ト 2-3I+Pll32nlPo-ト 2-3I

ここで Pi は , ( Pll A. Pl )

( √豆 √亨 √す )

( 1 0 - 1 )

( √す 一ノ宮 √す )

QiD (4f)6nd配置の波動関数

W(8pMs-言 ML-0)
1

t･'3.E:;

nd

〔√引 3210-1-2-31+2√引 3210-112-31
nd

nd

+3[3210-1-2-3I

nd nd

+2√ちF3210-1-2-31+√引 3210-1-2-31〕

Qv) (4f)6nf配置の波動関数 (n≠4)

V(8LMs-言ML-0)
nf nf nf

-a_3i3210-卜 2-3廿 α_2I3210-1-2-31+α｣ 3210-トー2-3J

nf

+α013210-1-2-封

nf nf nf
十 α113210-1-2-31十 α213210-卜 2-3廿 α313210-卜 2-3l

a.は(i)の6Lの場合と同じ.a

ML-±1の場合も同様.

Appendix4.Lindhard関数F(d=こ対するモデル

波数 qのLindhard関数は次の式で与えられる｡
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(A4.1) F(d)--2Z
nk(l lnk'q)

k ek-Ek+q

Eu層からグラファイ ト層-,Eu原子 1個あたり2個の電子が移り,このため, upper7Cband

は号だけ満たされている｡ upper打bandに存在するholeのエネルギー か こ対 しては,次に

示す ｢自由正孔モデル｣を用いることができる｡

(A4･2) e言 ニ ー ek-
h2k2

27花*

ここで7n*は有効質量である｡.HoleのフェルミエネルギーeFを次のように定義する｡

(A4･3) EF-h22mk*E

このように,正孔に対しては, エネルギーー分散 (A4.2)が簡単なので, (A4.1)の Lindhard

関数を電子からholeに書き直して,

(A4.4) F(d)--2Z
k

pk(1-pk.q)
a A
ek-ek+q

ここで,pk≡1-nkは holeのフェルミ分布関数である｡(A4.4)を計算する際, holeの

エネルギーバンドが有限の巾を持っていることを考慮しなければならない｡そこで, holeの

波数の最大値 kmaxを導入 して, Fig.18のように7Cbandをシミュレー トする｡このように

kmaxを導入した Lindhard関数 (A4･4)の

解析的な表式を示そう｡そのためには,次の

式で定義される,無次元化した Lindhard関

数J軸 を用いるのが便利である｡

･A4･5) f(a-署 F(a

ここで,Nhはグラファイ ト層単位面積あた

りの 血oleの数である｡

(i) q<kmax-kFのとき, 2次元自由

Fig.18 自由正孔モデルと最大波数kmax

Upper7Cbandにおける正孔のエネル

ギーか こ対するモデルである｡破

線で示 した,有限の巾の7Cbandをシ

ミュレートするために最大波数 kmax
を導入 した｡
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電子の Lindhard関数となる｡

(A4･6) f(q)-1

=1-

(ii) kmax-kF<q<2kFのとき,

(q<2kF)

(q>2kF )

(A4･7) f'q'-ま(sin~1号 1 +sinL1 ㌢ )

+ 旦J百 三 1n7r

+ 1 祈 ln7T

zF芋 , Z-- 管

d=
zln2-zF2 Z7n2+zF2

Qii) 2kF< q< kmax+kF のとき,

(A4･8) f(q,-三(sin ~ 1号 + sinー 1号 ⊥ )

+i仔三ln7r

-∫2-1

-ノ丁二百 li+三 sin-I

- 5 1 1 -



明楽浩史

(iv) q>kmax+ kF のとき,

(A4･9) f(q)-0

kmax
Fig.19に - - 1,2,3.5の場合のLindhard

2毎

関数を示す｡Fig.11および (3.8)においては,

kF,kmaxを次の値に設定してある｡

(A4.10) kF-0.75Ko;kmax-3･OKo

ここで,KoはEuの逆格子定数 (Fig･9参照 )0

kmaxの値のとり方にあいまいさが残るが,kmax

をかえてもJ(旬はほとんど変化 しないのでさ

しつかえない｡

Appendix5. 1次元および2次元電子系の

Kohnanormalyとスピン配列

電子系が1次元のとき,Lindhard関数 F(q)

(A4･1)は, q- 2kF で対数発散のKolm

anormalyをもつ (Fig.20)0(3.6)式より,

スピン配列のエネ′レギー J(q)は Lindhard関数

F(q)の和であるから, Kohnanormalyに相当

する周期スピン配列で′(q)が最大となり,そ

の配列が基底状態である｡

_FT(BJ_
ド(0)

∴

Fig.19 Lindhard関数 (2次元 )

qは外場の波数 F(q)FまLindhard

関数.ここでは最大波数 kmax

を導入した(Appendix4)0

kmax-- で通常のLindhard関

数に帰着する｡波数の単位は2kf

20 1次元および2次元の

Lindhard関数｡

電子系が2次元のとき,Lindhard関数はq-

2kFにカスプの Kohnanormalyをもつ (Fig.19)｡ここで注意すべきことは,q>2kF で

は,Lindhard関数のグラフが下に凸になっている点である｡.(3･6)にあるように, I(d‖ま

Lindhard関数の和であるから, Kohnanormalyの起こるカスプの所を除いて,至るところ下

に凸である｡したがって, ′軸 が最大となる基底状態は,Kohnanormalyの起こる周期スピン

配列である｡
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