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Abstract

An interpolation scheme which is applicable to Heusler alloys is developed as an

extension of M二ueller's method. The electronic structures of Cu9MnAl are calculated

by the interpolation scheme. The parameters in the interpolation scheme are

determined so as to reproduce the energy values calculated by SAPW method. The
topology of the Fermi surface is determined.

専1.序　　　　　論

遷移金属を含む規則合金の磁気的振舞いに関して多ぐの碗究がなされて来た｡規則合金の1

つであるHeusler合金も,ここ10年間に内部磁場の測定や中性子回折によるスピン波の分散

関係等が実験により求められ1-8)その磁気的に興味ある性質が詳細に調べられている｡それ

らの実験結果はほとんど5-d相互作用に基いて解析されているが,完全に説明できている訳で

はない｡それ故,バンド理論に基く電子構造の研究が望まれる｡

著者らは, Heusler合金の例としてCu2MllA19)を取りあげ,-その電子構造をSAPW法より

求めた｡その際に得られた状態密度曲線から, 1分子当り一の磁気モーメント3.8#bのほとんど

をMnが担っていることを確めた｡更に　Ni2MnSnlO)とPd2MnSnlO)の2つのHeusler合金

についても同様の計算を行い,強磁性Heusler合金に共通な特徴を説明している｡

一般に物理量を計算するときには, Brillouin zone(B-Z)内の多くの点でエネルギーを計算す

る必要がある｡このような場合. APW法やKKR法のような第一原理に基くバンド計算には

多くの労力を必要とするから, Interpolation s血emeが便利である｡ Muellerll)はcombm<ed

interpolation schemeを提案し, fccNiに適用して,この方法が適切であることを示した｡ま

たIshida12'はhepCoにこの方法を適用し, hep遷移金属に適用できるように拡張した｡

この論文では更に結晶構造L21をもつHeusler合金に適用できるようにInterpolation scheme

を拡張する｡そして実際にCu2MnAlに適用し, SAPW法より求めたE(k)曲線を再現出来る

ことを確める｡一旦Elk)曲線を再現出来るように, Interpolationschemeのパラメ-クーを決

定すると一般のk点でのエネルギーは容易に計算できる｡このようにして求められるエネル

ギーの固有値と固有関数から諸物理量が計算できる｡ CuaMnAlの動的帯磁率X(q,<o)サ)が,
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そのエネルギーの固有値と固有関数から計算され, Ishikawa等7)の実測値とよい一致を示して

いる｡

著者等ほCu2MnAl, Ni2MnSnとPd2MnSnの3つのHeusler合金の電子構造の計算の際

に得られたEih)曲線を比較し,これら3つの合金に対し　majonty-spm statesのフェルミ面

は互いに似ているがminority-spin statesのフェルミ面は可成り異っているであろうことを指

摘した.いろいろなHeusler合金でのフェルミ面の違いが,どのように個々の合金に反映され

るかほ興味あることである｡手始めに, Gu2MnAlのフェルミ面がここで拡張されるInterpola-

tionschemeを使って求められ,それらが報告される｡しかし,著者等の知る限りではHeusler

合金のフェルミ面を直接反映するような実験結果がないために実験との比較ができない｡この

方面の実験が今後なされることが大いに望まれる｡

ァ2. Formulation

この節ではMueller s combined interpolation schemeを化学式X2MnYで与えられるHeusler

合金に拡張する｡その結晶構造L21はFig.1に図示されている｡その直接格子の基本ベクトル

a, b, cほ次式により与えられる｡

a-÷(i+J), b-÷(j+k), c-÷(k+i) (1)

12,　X2MnY

●x O Mn　　◎Y

Fig. 1 Heusler合金の結晶構造(エ21)

但し*>3, kは単位直交ベクトルで, aは格子定数である｡結晶中の各原子は,次式の位置R筈

にある｡

R£ -n^+nJb+n^D+Tjij-0, 1,2,3)

●

･j -号(i+j+k).

ここで, nほ整数で, Tはunitcell内の4原子の位置を表わすベクトルであり, ToはY原子,

Tlと73はⅩ原子,そして72はMnの位置を表わす.また,求(1)より逆格子空間における
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primitive vector　及び逆格子ベクトルKは次のように定義される｡

bi=-r- (*+./--*), 62=墾-トi+j+k), ba=-牡(i-j+k)
a  ､                a  '                  a

Kn -%&x+n2b2+nzbz　(nl9n2,nz - 0,士1,ア2- ･)

m

(4)

ここで用いられる波動関数は次のように表わされる｡ Ⅹ原子とMnのd-bandを原子軌道関

数の一次結合で表わし, Ⅹ原子とMn原子,及びY原子によるconduction bandをorthogon-

alized plane wave (OPW s)で表わす｡固有値方程式を

H¢nk(r) - EJk)¢nk (r)　　　　　　　　　　　(5)

と表示し,固有関数¢nk(r)はIcao's y仲,(r)と　OPWs毎k(r)との一次結合で次式のよ

うに書き表わされる｡

¢nk(r) -∑ >サ,.(k)W㍍(r) + ∑aサK(*)毎k(r)
J'P K

最初にⅩ原子とMnのd-軌道を表わす15個のLCAOsは次のように与えられる｡

K*<r) -N-1′率kR右-ォ')(/*-1,2,- 5; 7-1,2,3)

(6)

(7)

ここでNは固体中のunitcellの数であり,甲¥r-R¥)は位置RJlに中心を持つatomicorbital

で動径波動関数g(r)を用いて次式で表示される｡

<pi(r) - (15/4tt): /'蝣xyg(r) r*

甲,(r) - (15/4tt):/*yzg(r) r*

<p3(r) - (15/4tt)]/2zxg(r) r2

甲t<r) - (15/16ttV/2{x2-y2)g{r) U2

甲,(r) - (5/16ttV/2(3z2-r2)g(r) r2

(8)

-ミルトニアンの行列要素を実数化するために. (7)式を変換した次の15個のLCAOsをd-

bandのbasis function　として用いる｡

*>(r)-･'
fk(r)

1
%+6*(r)-寺を{yj*(r)+yj*(r)}

1
*>io*C)-7^-.{Ku{r)-Wlk{r)}

(〟-1,2,-,5)

即ち,最初の5個がMnのd一軌道を,残りの10個がⅩ原子のd-軌道を表わす｡

次にconductionbandを表わすOPWsは次の形を持つ｡

毎*(r)-[W-i/2exr>{i(k+K)rト∑Mn(k+K)･nk(r)]C意孟

n

ここで,規格化定数CKkは

(9)

(10)
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C左-1-∑ IMn(k+K)
n

で与えられ, Mn(k+K)はLCAOsとOPWsとの直交条件から次のように与えられる｡

MJk+K) -

e>*T*Fn(k+K)f(¥k+K¥) 1≦n≦5

1

育(e>ォTi+elkT*) Fn(k+K)f(¥k+町) 6≦n≦10

(eiKr*-etKr') FH(k+K)f(¥k+K¥) 11<;^ 15

(ll)

ここで, Fnはcubic harmonicsで, f(lk+KI)は2次のspherical Bessel function hで与え

られる｡

F (k+K) -F,+B(k+K) -F,+M(*+X)

- (15/47T)1/ W+Kiiik+KtiHk+KV-

F^k+K) -F9(k+K) -Fu(k+K)

- (15/16tt)]/2{(k+K)孟-(k+K)芸川k+K¥-

F5(k+K) -FIO(k+K) -F15(k+K)

- (5/16tt)]/2{3(k+K)…｣k+KI2川k+KV

(p>l>j)-(!i%>y)> (2. y>z)* (3^z>%)

f(Ik+K¥) -AMlk+K¥Ro)

また10　に現われる平面波は次の31個の逆格子ベクトルで規定されるものを用いた｡

(000), (王王i), (111), (11王), (王王1), (L王1), (王1王), (王11 ,

(1王王), (200), (200), (020), (0喜o), (002), (002), (喜20), (202),

(喜雪o), (202), (0喜2), (022), (022), (0豆2), (202), (202), (2喜o),

(220),王13), (113), (1王3), (i

(12)

(13

(14)

(9),(10)に与えられたbasisfunctionsを用いると,46×46行列の-ミルトニアンは次の様

なブロック形になる｡

d-dd-c

c-dc-c(15)

ここでdとCはそれぞれd-bandとconductionbandを意味する｡d-dブロックの行列要素

は,SlaterandKosterのtightbindingapproximation'の方法に従って求められるthird

nearestneighborsまでの原子間の相互作用を考慮するとd-dブロックは,次のような15×15

の行列になる｡

A'V2B

/25A+D

vyC0

ここで　A,A′,B,C,Dは5×5行列でTableI.に与えられている｡

(16)
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TableI. d-dブロック行列要素. 5×5行列は全て対称行列である　0%雅,8は

Slater and Koster14)の(dみ), (ddn), (dds)を表わす.添字31, 32

は第3隣接原子間の相互作用パラメ-メ-のMn-Mn間, x-x原子間
を区別する｡

(A士D)lt - d｣Cu+El cos J/2 cos 77/2+i｣2(cos¶/2 cos ｣/2+cos C/2 cos f/2)

土(27と2(cos吉/2+cos t7/2)+252 cos C/2]

(^アD)12 - #6 sin C/2 sinC/2

(A士D)18 - E% sin 77/2 sin f/2

(AアD)U - 0

(AアD)15 - 2E7 sinJ/2 sin 77/2

(A士D)22 - decu+Ei cos 77/2 cos C/2+^2(cos C/2 cos 77/2+cos f/2 cos f/2)

土(2碓2(cos 77/2+cos CI2)+25a cos f/2}

(A士D)23 - E6 sin?/2 sin可2

(AアD)zi -ノ3^7 sin 77/2 sin C/2

(A土2>)2B -. -El sin7][2 sin f/2

(A士D)33 - decu+Ei cos 5/2 cos C/2+i｣2(cos 77/2 cos ^/2+cos f/2 cos?//2)

土(27とi(cos ｣/2+cos C/2)+252 cos W2)

(AアD)U - -ZEl sin｣/2 sin｣72

(AアD)Z5 - -E7 sinl/2 sin ｣72

(A土｣>)44 - dγ *+**こ32 cos S/2 cos 77/2+^3(cos f/2 cos ｣/2+cos t?/2 cos C/2)

士(3/2(r2(cos 1/2+cos 77/2)+l/28望(cos ｣/2+cos T//2+4 cos ｣72)}

(AアD)M - #4(cos f/2 cos 77/2-cos 77/2 cos ｣/2)土{-J｣7(cos ｣/2-cos W2)}

(A主o)55 - dγcw+#5(4 cos ｣/2 cos 77/2+cos 77/2 cos C/2+cos ｣72 cos J/2)

+ 3t｣32(cos 77/2 cos C12+cos (!2 cos吉/2)ア{<r2(l/2 cos 1/2

+ 1/2 cos?7/2+2 cos C/2)+3/2a2(cos ｣/2+cos T//2)}

A′ii - dsMn+Fi -os 5/2 cos 77/2+jP2(cos 77/2 cos C/2+cos C/2 cos 1/2)

A′12 - F6 sin CI2 sinl/2

A′13 - F% sintj/2 sin ｣/2

A'lt-0

A′15 - Fl sin盲/2 sin 77/2

A′22 - dBMn +^l COS77/2 cos C/2 +jFa(cOsJ/2 cos 77/2+cos C/2 cOsl/2)

A′23 - F6 sin5/2 sin97/2

A′24 - 3^ siny/2 sin｣72

A′25 - -JF7 sin77/2 sinf/2

A′33 - deMn +Fx cos f/2 cos C/2 +i^2(cos 77/2 cos C/2+cos f/2 cos t//2)

A′34 - -3.F7 sin{/2 sin C/2

A′35 - -^7 sin｣/2 sinC/2

A′　- dγMn+如. cosl/2 cos77/2+JF3(cosl/2 cosC/2+cos77/2 cos｣72)

A′45 - i^4(cos 5/2 cos C/2-cos tj/2 cos f/2)

A′　- dγMn +i^5(4 cosl/2 cos 77/2+cosrj12 cos C/2+cosl/2 cos ｣72)

+ 37こ3i(cos 77/2 cos C/2+cos f/2 cos ｣72)

BIX - Gx cos5/4 cos77/4 cosf/4

B12 - -G2 sin｣/4 cos77/4 sinf/4

Bls - -Oz cosS/4 sin77/4 sin C/4

Bu-0

Bn - 2ノ3 03 sin S/4 sin 77/4 cos ｣74

B22 - Ox cos5/4 cos 77M cos｣/4

Bm - -G2 sin5/4sin?7/4 cos｣/4

B2i - G3 cos5/4 sin77/4 sin ｣/4

#n - #1 sinS/4 sin 77/4 sin ｣/4

C12 - -Q-, cos ∈/4 sin77/4 cos C/4

B25 - -ノ3 Gz cosl/4 sin77/4 sin ｣74

BsH - Ox cos 5/4 cos 77/4 cos ｣74

BM - -3 ^sin5/4 cos97/4sin｣74

J->aa - -ノ3 G3 sinf/4 cos 77/4 sin ｣/4

jg44 - #4 cos 5/4 co約/4cos｣/4
月　-0

A>5 - $4 cos5/4 cosT//4 cos ｣/4

^22 - #1 sin｣/4 sin97/4 sin ｣/4

C23 - -G望cos｣/4 cos 77/4 sin ｣74
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Table I. (Continued)

GIB - -G2 sin｣/4 cos77/4 cos f/4

clt-o

cォ- 2ノ宮6r3 cos 1/4 cos 77/4 sin ｣/4

0M - -3#3 cos｣/4 sin97/4 cos f/4

cn - -ノ3 Gz cosf/4 sin77/4 cos｣74
Ou - #4 sinl/4 sin??/4 sin｣/4

Et - 3<r39+832

Es - l/4(3<r3a+47と3望+9832)

E& - 1/4 <r32+3832)

E7 -ノ釘2(<r3望-ォ�"�")

Ft - 3<r31+s31

J', - l/4(3<r,1+4*,1+98.1)

F6 - l/4(<r31+3531)

F7 -ノ3/2(<r31-831)

ft - 4/9(30-!+2^+45!)

ォa - 4/9 *i-8i)

I-kxa,

024 - 3Gz sin｣/4 cos 77/4 cos f/4

C. - -ノ3 Oz sin｣/4 cos77/4 cos ｣/4

#33 - #i sin｣/4 sin77/4 sin f/4
GiR-0

055 - ｣4 sin｣/4 sin77/4 sin C/4

B% - 2(ォM+832)

E4 -ノ3/4(<r32-也,負+3532)

Ee - 2一花32+83負)

F* - 2(wn+8,0

F. -ノ3/4(<r31一触i+3831)

Fォ- 2(一兎a+h

ォ, - 4/9(3<r1-ォ1-281)

Gt - 4:/3(2ォ1+51)

叩-fcyo,,　C-kxa

C-Cブロックの行列要素は,

(紘,(r) ¥H¥毎′k(r)) - C雇孟CiKiH^Hi+HJ

となり, n212m-1と単位をとると,

ff1 - {(*+^2+7｡} 8ォ,+VK-K>(1-Skk′)

15

H2 - ∑ M舛(k+K)Mn′(k+K′)Hd
nn'

15

Bt - - ∑ [CKkPn(k+K)Mn(k+K′) +Cj ′kPサ(k+K′)Mn(k+K)}
n

PJk+K) -

eiKr*F舛(k+K)g(¥k+K¥) 1≦n≦5

1

マ盲(>eKrl+eiKra) Fn(k+K)g(¥k+K¥) 6≦n≦10

●

I

7盲(etKrt-eiKr*) Fn(k+K)g(¥k+K¥) 11≦n≦15

g(Ik+K¥) -Bu(¥k+K¥RJ

(17)

(20)

(21)

(22

と表わされる｡ここで.(18)のVk-k>ほPseudopotentialparametersで(14)で与えられた

IKiIよりも大きいIK-K′Iに対してほVk-
K-K′-0としている｡ポテンシャルの対称性かち,

これらは次の7つのもので表示される｡

n-^ooo,v^v,111>v2-v2｡｡,^3-^20.v,-v{311>

F5-F望F6-F400,
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(19)のHnn′はd-dブロックの行列要素である　c-dとd-Cブロックの行列要素は

く毎k{r)¥H¥Wnk{r)) Pn(k+K)　　　　　　　(23)

で与えられ, Pnは(21)に与えられているものである｡ (13)と(22)のf(暮k+K¥)とg(l*+

Kl)は大きい　¥k+K¥　に対してほMueller流に次のように近似される.

AL(¥k+K¥R｡)　0≦¥k+K¥≦Ll

/(!*+*!) -

g(¥k+K¥) -

An (LxR｡)

0

¥k+KトL2
エ2-エ1

Ll≦¥k+K暮≦　　　　(24)

L2≦¥k+KI

Bu{Ik+K¥Rj)　0≦¥k+K¥≦L3

- ButLJIJ

O

k+KトL4
エ4-エ3

L3≦ ¥k+KI ≦u　　　(25)

L4≦Ik+KI

ここに表われるA,B,R｡)RltLltL2,L3,L4ほMnとX原子に対してほ異った値を用いた｡

§ 3. Results

第2節で数式化した様に,結晶構造上21を持つHeusler合金に対するinterpolation s血eme

には39個のパラメーターがある｡ SAPW法より求めたCu2MnAlのE(k)曲線を再現するよ

うにこれらのパラメ-メ-を決定した値がTable IIに与えられている｡このInterpolation
し

Table II.用いたパラメ-タの値. 1印はmajonty-spm, †印はminority-spin
電子を区別する｡

Parameter　　　†　l I Parameter

ニ
i
V
I
,
!
妻
去
葺
芦
.
r
ト
I
I
I
I
t

I
-
¥
-

s
ォ

-0. 306

-0. 3233

-0. 6394

-0. 6190

-0. 0188

0. 0072

0. 0025

-0. 0173

0.01

-0. 0025

-0. 0020

-0. 0022

0. 0025

-0. 0021

-0. 0022

0. 0025

-1.19

-0. 0571

0. 0268

0. 048

-0.51
●

-0 5258

-0. 6565

-0.6

-0. 022

0. 0122

0. 0025

-0. 0173

0.01

-0. 0025

-0. 0020

-0. 0022

0. 0025

-0. 0021

-0. 0022

0. 0025

-1.198

-0. 0601

0. 0205

0. 043
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schemeを用いて得られたエネルギー値の誤差のroot mean squareは,対称性の良い20個の

k点においてmajority-spinに対しては0.013Ry, minority-spinに対してほO.OllRyであるO

unit cell内に4原子含む物質に対してはこの程慶の一致で十分である｡ SAPW法により得ら

れた状態密度曲線とinterpolation schemeによるものとの比較がFig.2とFig.3になされてい

る｡ majority-spinとminority-spin共にSAPW法による結果を良く再現していることが分る｡

Fig. 4-HFig. 14にFermi Surfaceを示す　Fig. 4はmajority-spinの最小のものでF点を中心

u
j
d
s
-
A
n
 
h
^
d
j
j
i
i
n
/
s
u
o
j
p
小
石

●

-1.2　-M　-1-0　--9　-�"8　-1　･　一�"5　-�"A　-.3　--2

Energy (Ry)

Fig. 2　SAPW法とInterpolation schemeにより求められた状態密度曲線の比較(majority-spin states)

u
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と
U
む
l
む

-1.2　-1.1　-1.0　-.9　-.8　-.7　-.6　-.5　-.A　-.3　-.2

Energy( Ry)

Fig. 3　状態密度曲線の比較(minority-spin states)
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にして,まるみを帯びた2つの四角錐を重ねた形をし, holelikeなフェルミ面である　Fig. 5

ほ2番目に小さいもので,銅のフェルミ面に以て8個のL点の方向,即ち(111)方向に枝を

持った形をし,そこでB-Zの境界に接している｡やはりholelikeな面である　Fig.6には,

Fig. 5の曲面の(100)面での断面図を明示しており,まるみを帯びた四角形をし, closed hole

orbitが出来る　Fig.7ほ同じくFig.5の(no)面での断面図で,断面はⅩ字形をしており,

extended zone schemeで書くと, electron likeなclosed orbitができる｡それをFig. 8に示

Fig. 4　majority-spin電子の最小のフェルミ面　　　Fig. 5　majority-spin電子の二番目のフェルミ面

Fig. 6　Fig. 5の(100)面での断面図　　　　　Fig. 7　Fig. 5の(110)面での断面図
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している　Fig. 9がmajority-spinの最も大きいフェルミ面で. Fig.5と同じ様にL点でB-Z

に接触しており,やはりholelikeな面である｡ Fig. 10, Fig. 11は共にFig. 9の断面図でそれ

ぞれ(100 , (no　面での断面図である｡ Fig. 10では四角形の各辺の中心が少し-こんだ様な

形をしており, hole likeのclosed orbitが出来る｡ Fig. 11をextended zone schemeで書く

と, electron likeのclosed orbitが出来る｡それをFig. 12に示す｡次にminority-spin electrons

の2つのフェルミ面を見てみる　Fig.13がそのうちの1つで, X点の回りでB-Zと接触して

Fig. 8　Fig. 7の断面図をextended zone

schemeで書いた図｡

Fig. 10　Fig. 9の(100)面での断面図

Fig. 9　majority-spin電子の最大のフェルミ面

Fig. ll Fig.10の110　両での断面図
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いる　extended zone schemeで画くと,四角柱のフエルミ面が出来る｡これは, electron like

な面である　Fig.14が2番目のもので, IlとK点を結ぶ2軸上にありUFOの様な形をし

ており　1stB-Z内に12個ある｡これはholelike　なclosed面である｡

Cu2MnAlには　unit cell内にd一電子と伝導電子が合計32個あり,このうちmajority-spm

statesに16個のfull zonesと3個のhole zones* minority-spin statesに13個のfull zonesと

1個のelectron zoneと1個のhole zoneがある｡これらのことからcarrierのnet number

Fig. 12　Fig. 11の断面図をextended

zone schemeで書いた図
Fig. 13　minority-spin電子のelectron likeなフ

ェルミ面

Fig. 14　minority-spin電子のhole likeなフェルミ面
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ほ1であり, Cu2MnAlの電子とholeはuncompensateであることが分る｡それ故,磁場方向

により　closed orbit Lか出来ない場合には磁気抵抗は磁場に対し飽和し,磁場を回転すると

openorbitが出来る方向に対しては極値が表われる管である｡しかし,現在のところDeHaas-

van Alphfen effectや磁気抵抗効果のようなフェルミ面を検証するgalvanomagnetic experiments

がないので,フェルミ面のトポロジーを実験と比較することは出来ない｡フェルミ面のトポロ

ジーは, conduction-band　と　d-bandの間のエネルギー差に強く依存しており,このエネルギ

ー差は用いるポテンシャルに非常に敏感である｡それ故ここで求めたフェルミ面が今後観測さ

れるであろうものと非常に良い一致を示すことは期待できない｡しかし,それらがこれからな

される実験データの解析の重要な目安となるであろう｡
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