
ホイスラー合金(Cu2MnAl, Ni2MnSn, Pd2MnSn)にお
けるスピンダイナミックス

著者 久保 康則, 石田 尚治, 石田 潤治
雑誌名 鹿児島大学理学部紀要. 数学・物理学・化学
巻 14
ページ 37-55
別言語のタイトル Spin Dynamics in the Heusler Alloys (Cu2MnAl,

Ni2MnSn, Pd2MnSn)
URL http://hdl.handle.net/10232/00007011



鹿児島大学理学部紀要(数学･物理学･化学),
No. 14, p. 37-55, 1981

ホイスラー合金(Cu2MnAl, Ni2MnSn, Pd2MnSn)

におけるスピンダイナミックス

久保　康則*･石田　尚治*･石田　潤治*

(1981年9月30日受理)

Spin Dynamics in the Heusler Alloys

(Cu2班1, Ni2MnSn, PdJ

Yasunori Kubo, Shoji lshida and Junji Ishida

Abstract

The dynamical spin susceptibilities x(q,ョ) in the ferromagnetic Heusler alloys

X望MnY (X-Cu, Ni, Pd, Y-Al, Sn) are evaluated on the basis of the realistic band

structures. The theoretical results of spin wave spectra of these alloys are in good
●

agreement with the experimental ones. The correlation between the spin densities of

●

rf-electrons of恥is important to the spin waves with small q and large q in these all
●

alloys. However, the contributions to the spin waves from the correlation between
●

the spin density of ^-electrons of Mn and that of conduction electrons increase in the

sequence of X-atoms (Cu-Ni-Pd) for the spin waves with large q. These different q

dependences of the spin density correlation for these alloys are consistent with the
●

strong dependence on the kind of X atoms in the magnetic interactions pointed out by
Ishikawa et ah

§1.序　　　　　論

強磁性ホイスラー合金X2MnY (X-Cu, Ni,Pd,Y-Al, Sn)は結晶構造がL21でMn原子

どうLがⅩ,Y原子により隔てられており, 1分子当り約4/^の磁気モーメントはMnが担っ

ている1-3)そこでMn原子はS-d型の相互作用4,5)を通してお互い磁気的に結合していると

考えられた｡そして構成原子の位置での内部磁場6~10)とかキュリ-温度11,12)等の実測値がS-

d型の相互作用を基にして解析された｡しかし決め手となる実験的証明とはいたらなかった.

一方石川らほ13-16)中性子による非弾性散乱の実験からスピン波の分散関係を調べることに

より次のような結果を得た｡ Mn間の第1,第2近接間の相互作用は強磁性的で,磁気的結合

を支配している｡そして第1近接間の相互作用はⅩ原子の種額に強く依存しY原子,伝尋電

子の数には余り影響されないで　X-Cuの場合が一番大きくNi,Pdと減少していき　(

の場合はX-Pdの場合の4倍以上の大きさである｡他方長距離間の相互作用は振動的振るま

いを示し,簡単なS-d塾の相互作用により説明可能である.

このような実験面での興味ある微視的情報に対して,これらホイスラー合金の磁気的相互作

用機構を電子構造を基に調べることは非常に有益と思われる｡そこで我々はⅩ2MnY(X-Cu,
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Ni,Pd,Y-Al,Sn)の電子構造を基に,それらの動的帯磁率X(q,to)の計算を行ない電子スピ

ンの動的振るまいについて調べた｡ X(q,(o)の計算において電子間の多体効果に関し近似が必

要になるけれども,我々は近似の意味が明確なRPAに基づいた方法(Cooke,17-19)らがFe,

Niに対して適用しかなりな成功をおさめた方法を合金系に拡張した)を適用した｡この方法

ではホイスラ-合金の電子構造はTight-Binding-OPW法(T.B.-OPW)より求められた20)

ものを使用する.この方法はX,Mn原子のd電子状態　OPW (伝導電子に対応する)によ

る電子状態,それら個々の状態間の磁気的相互作用機構への関与の仕方が明確な形で導出でき

る特徴がある｡

我々は以前Cu9　121), Pd2MnSn22>について上述の方法によりX(q,(o)を計算し,それら

のスピン波励起スペクトルを求めた｡それらほいづれも石川らの実測値とよく対応することが

知られた｡さらにスピン波スペクトルのq依存を調べることでX-CuとX-Pdの場合,

磁気的相互作用機構がそれらの電子状態によってどのように影響されるかを明示した｡

ここでは最近求めたNLMnSnのスピン波励起スペクトルの計算結果と共にX2MnY(X-

Cu,Ni,Pd,Y-Al,Sn)についてこれら合金のスピン密度のゆらぎがⅩ原子に対してどのよう

な依存性を持ち,又qの変化に対してどのような変化をするかを,それらのx(g,to)の構造を

詳細に調べることでこれら合金の磁気的相互作用機構への新たな知見を与える｡

i2.計算の方法

物質の電子スピン系からの磁気的非弾性中性子散乱に対する微分断面積の横成分は次式で与

えられる23)

dii dco - (蓋H <>+刷l-<rォ*)-i/S(g, a>)　(1)

ここで5日ま磁気回転比, mほ電子の質量, kとk'ほそれぞれ入射,散乱に対する中性子の

波数ベクトル, β-llkBT, q-k-*', e-g/|g|,蕗Wは中性子の入射,散乱間のエネルギー差で

ある｡又S(q,<o)は動的帯磁率z(g,cj)の横成分により次式で与えられる｡

S(q, co) -= lim lm[%→(g, (0-k)+%+-(g, (0-ie) ]
牀一詛0 (2)

Xiq,to)を正確に計算することは非常に困難であるので今まで多くの人々により種々の近似の

下で求められてきた.その中でCookeらがFe,mに対して適用しかなりな成功をおさめた

方法1ト19)っまり求めようとする物質のバンド構造を忠実に反映させ,電子間の相関効果はあ

る有効相互作用でおきかえる改良したRPAに基づいた方法が現在の所最も有効と思われる｡

そこで我々はその方法を合金系に拡張してX2MnY(X-Cu, Ni, Pd,Y-Al, Sn)のX(q, to)

を求める｡改良したRPAによると

z-+(<r,z) -勘F(q)¥''∑XJq,z)(p- l -2Q) ,
FL

ここでF(q)は磁気形状因子で, Zは複素振動数　X.(Q,zYiま次式で与えられる｡

x,(q,z) - ∑ *?-(ォ,ォト等x帥*) Ulff.壬Xi(g,z)Ll

(ォz>-l-30, |-1-15

(3)

(4)
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ここで指標p等はT.B.-OPW法での対称軌道を示し. 1-5がMnのd一軌道, 6-15がⅩ一

原子のd一軌道16-30がOPWを与える｡ U雪-d　はd電子間の有効ク-ロン相互作用を示

し次式で与えられる｡

^/A - ^//W,^)3滴V8叩(1- 1 -15), (5)

ui7fU (/*,v,i,v) - N雪†+ *{r-Rl) 4> *(r'-Rl) U.JJ{r,r′)

×夷(r'-Ri)も(r-Ri) dhdh′　　　　(6)

ここでU.ff(rf)は有効にスク1) -ソされたク-ロン相互作用,右(r-Ri)はRlの位置に中心

を持つ原子d軌道である｡又KM,サ)は零次の動的帯磁率で2粒子グ.) -ソ関数のu,v成分

G v(nk,mk+q,z)と次式で関係づけられる｡

G (nk,mk+q,z)-

*?サ(ォ,*)-SG(nk,mk+q,z)
^n,m,k

a孟一�"(*)a桝H<r'(k+q)砿'(*+ォ)*サ{*)(fnka-fmk+qa')

勉-E(m9k'+q,o')+E(n,k,a)

(7)

(8)

ここでcr, a iまそれぞれmajority-spin(J ), minority-spin( †)を示し　X+-(q,z)ではその

道である　E(n,Jc,a)はバンド指標n,波数ベクトルk,スピンUの強磁性プロッホ状態ln,

k,a>のエネルギー値で> Jnk｡ほフェルミ分布関数, {on叩(*)}ほ次式で示されるT･B-OPW

の展開係数である｡ T.B.-OPW法では波動関数は次のように与えられる｡

転(r) - N-1'2 2 a-{k) e*-ォi <f>,(r-Ri)+ 2ォ舛*ォ(*)*>ォ(r) >　(9)

ここでNはユニットセルの数, an叩(k),anKa(k)はそれぞれ対称d軌道指標Fb,逆格子ベクト

ルKを持つ展開係数である｡ん(-Rl)は位置Rtに中心を持つ原子d軌道で, ^-1-5が

Mnのd軌道, ^-6-15がⅩ一原子のd軌道を表わす｡甲kK(r)はOPWである(SAPW法

によるE(k)の導出においてほ31コのOPWを使用したが,ここでは良い近似で15コの

OPWを使う)｡又(7)式のkにかんするsummationは以前行った方法と同じ手法25)でおこ

なう｡ (7)式のバンドにかんする評価は低い方から(Jトspinバンド, (千)-sptnバンドそれぞ

れに対して19コのバンドを使って行った｡

!3.ス　ピ　ン　波

スピン被励起スペクトルは(4)式のX^z)の虚部の極より求められる｡その際d軌道(FL

-1-15)からの寄与と　OPW(m-16-30)からの寄与に対して(4)式のXJq,z)はそれぞ

れ次の形で表わされる｡

XJg,z) - ∑ ∑FAq,z)称(q,z)(fi,Z- 1-15,*- 1-30) ,
リE

riq,方) - [I+A(q,z)]-1

A^{q,z) - TJ2品穐(ォ,*)

∩
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ここでIは単位行列でU望if*ほdet[/+yt(g,z)]-Oの条件から実測値が再現されるよう決

定される｡

XJqtz) - ∑称(<M)-∑ ∑ ∑穐(q,z)MUq,z) x等v(9,サ)
レV  t  Y)

(ォ-16-30, z>-l-30, tり-1-15)

MUq,z)｢- Utff% rh{q,z) (I,り- 1 - 15)

(7)式の綜w)の計算から(10), 13)式の虚部の極よりスピン波励起スペクトルが求められ

るがこれらの計算を多数の郎こついて評価するのは現在の所非常に困難なため. 10), 13式

による評価は主な郎こついてのみ行ない,他は(8)式の分子で係数<*;.サ(ォ)等を一定とし分母

のE(n,k,a)のみでスピン波励起スペクトルを評価する｡その場合には(4), (7)式に対応する

式は次の形で表わされる｡

ImX- (g, z)
lm x-elq,z)

(l + ff:/-/ RezS (ff,2s) )a+(*7:/-/ Im%-(g,z) )

fnka -7桝AH-ffer'

n,m,k蕗z-E(m,,k+q,o′)+E(n9k,o)
X-c(Q,之)- ∑

(15)

(16)

このような方法によるスピン波励起スペクトルの評価は大局的であるが有用な視察を与えてく

れる｡(15)式のTji-du'ffはその分母が零になるような条件で実測値が再現されるよう決められ

る｡

図1. Cu包MnAlのスピソ波分散関係｡大きい丸　三角は田島,石川ら15)の実測値,小さい丸　黒

丸はそれぞれ式(15),式(10), (13)より求めた理論値｡
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図2. NLMnSnのスピソ波分散関係｡ 0, 0:野田,石川13)による実測値　>: (15)式による理論

値, A: (10), (13)式による理論値｡

図3. Pd望MnSnのスピン波分散関係｡ 0, 0:野田,石川13)による実測値, ●:読(15)から求め

た理論値, A:求(10),(13)より求めた理論値｡

m
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以上のプロセスより(10),(13),(15)式より求めたスピン波分散関係を図1,2,3に示す｡

図1はCu2MnAlのスピン波励起スペクトルの分散関係で,田島,石川ら15)の実測値と,

(10),(13),(15)式より求めた理論値が比較して示される｡図2はNi2MnSnのもので実測値は

野田,石川ら14)のものである｡又,図3は･Pd,MnSnのもので実測値は野田,石川ら14)によ

るものである｡図1,2,3に見られるように,理論値は実測値をいづれの場合もよく再現して

いることが知られる｡ところで,これらの理論値を求める際,式(12),(14)に見られるm-*
//.ォ

をパラメーターとして級かうわけだが,その値はEが1-5(Mnに対応)に対してほqが0の

場合,(Jトspinバンドと(†トspinバンドの交換分裂の大きさに対応するものである｡それ

ゆえ,各物質の交換分裂の値(一意的には決まらないけれども)はuifUe-i-'5)を決め

る際の目安となる｡

一方｣-6-15(Xatomに対応)のものに対してははっきりとした目安になるものがないo

ただ(12)式の穐(Q,<o)の|-6-15の値は|-1-5に対する値に比べ一桁以上小さく,常

識的に考えられるU雪7'(|-6-15)の値(｣-1-5のものと同じオーダーか,それ以下の値)

の範囲では&efb[I+A(q,a>)]-0の決定に際し本質的な影響はしない｡つまり,det¥l+A(g,co)]

～Oの条件を決定づけるのはtfr/s(｣-l-5)の値である｡現在の所,1-1-5に関し別々に

その値を決定できないので,Ug品は｣-1-5に対し全て同じ値とした｡それらの値をⅩ-

cu,Ni,Pdに対して表Ⅰに示す｡その表にみられるU雪-d
ff'tの値は官が有限での値であるが,
各物質の交換分裂の値に大体対応していることが知られる｡Pd2MnSnの場合,それらの間の

差が少し大きいけれども,このことは後程示されるように,そのスピン波励起スペクトルを決

めるMn-Mn相聞のスペクトルのピーク位置が約1.5eV程度の間隔で分かれているためであ

る｡

表I.X2MnY(X-Cu,Ni,Pd,Y-Al,Sn)のMnのTTd-d

の値を各qに対して示すsplittingvalueはmajority･

spinノミソドとminority-spinバンドのM血のd電子状
態の交換分裂の大きさを与えるTTi-iは(15)式の値で,

図1,2,3にみられる各qの値に対するスピン波エネル

ギーは,示された範囲内の値で求められる｡

q i( 2 iT/ a C U p M n A l N i 2 M n S n P d p M n S n

く0 0 1 > 1 ′4 2 . 9 8 ( e V ) 4 . 4 3 ( e V 4 . 1 9 ( e V )

く0 0 1 > 1′2 3 . 3 6 4 . 5 3 4 . 2 6

く1 1 0 > 1 ′4 3 - 4 1 4 . 7 1 4 . 2 5

く1 1 1 > 1′4 3 . 2 3 4 . 3 8 4 . 2 8

s p l i t t i n g

v a l u e 2 . 7 7 4 . 4 1 4 . 9 4

U …- df f
. 0 3 3 - . 0 3 6 . 0 3 6 - . 0 3 7 . 0 3 1 - . 0 3 3

一方, (15)式のfji-iの値は絶対値としては意味を持たないけれども,表Ⅰに示すように

各qの変化に対し,各物質ごとほぼ同じ値で各スピン波励起スペクトルを再現することが知

られる｡

ところで,スピン披励起スペクトルは(2)式から知られるように(い-spinバンドから
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(†トspinバンドへの励起に対応するX-+{q,oj-ie)と,その道の励起によるX+-(q,to-ie)と

から得られるが,ここで考えているCu2MnAl, M2MnSn, Pd2MnSnに対してほ,そのスピン波

励起スペクトルはX-+(q,<u-ォ牀)により決定される.それゆえ,以下の各節での考察はx-+(g,

co-ie)に対してのみ行なわれる｡

i4.動的スピン帯磁率

式(10), ll), (13), (14)を図式的に示すと次のように表わせる｡

x,(q.明嵐:写す^ (-5,サ=K30) (10')
>　　　　　　　　　　　V

千

nu(q>*>)=鉦o + --盲鑑b･Sニト15)  (ll)
1
人
個
守

ロ
ム
>

二
八
℃

u
>

〓39少
■

X

･-=丁目･ I

1 (M=16-30#v/=1-30) (13')

l (ち.1=1-15)　(W)

(10′), (13′)式の虚部の極からスピン波励起スペクトルが決まるわけだが,その際そのスピン

波励起を特徴づけるのは零次の動的帯磁率KA9,a)で電子一正孔対の2粒子グリーン関数で

ある.そこで粒(Q,<o)をあるモーメンタムベクトルq,エネルギーh,Wに対する構造に対し

て詳細に調べれば,スピン波励起スペクトルがどのような電子状態間の相関効果から生じたか

を評価することができる｡又それらのモーメンタムベクトルqへの依存性を調べることでその

場合のスピン密度間の相関が短距離的なものか,長距離的なものであるかを調べることができ

る｡

ここで取り扱うX2MnY(X-Cu,Ni,Pd,Y-Al,Sn)の場合,スピン波励起の主な担い手

は班nのd電子であるから　Mnのd電子間の相関(ォ-1-5,z>-l-5,対角項v-u,非対角

項Z,≠//), Mnのd電子とⅩ原子のd電子間の相関(ll-1-5,〟-6-15),Mnのd電子と

間の相関(〟-1-5, 〟-16-30)を調べればよいことがわかる｡

図4-aほCuoMnAlの粒{9,0)の虚部でg-(001)x/4の場合のMnの対角項<u-v-h

5)の和Imx-とMn-蝣Mn,Mn-X,Mn-OPWよりなり非対角項(m-1-5, z>-1-30, p≠Z,)
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図4. Cu包MnAlの零次の動的帯磁率の鹿部O　実線は　Mn-Mn (対角項,非対角項), Mn-Cu,

Mn-OPW間の遷移に対して和をとったもの,破線はMn-Mn (対角項)間のみの遷移に対
して和をとったもの｡

も含めたものの和からなるものIm%-を比較して示す｡図において2.8eV付近に中心を持つ

スペクトルのピ-クがスピン波励起の分極の主な担い手で,その分極を通じて(10), (10')式と

(13), (13′)式の第2項の虚部の極が決まることになる｡そこで図にみられるような非対角項か

らの寄与が充分認められる場合には,そのス`ピソ波励起はMnのd電子間の非対角項　Mn-

x,　-OPW間の相関によるスピン分極の影響を強く受けることが予想される｡そこでその

ような非対角項からの寄与を図5-aに示す｡

図から知られるようにMnJMn, Mn-Cu, Mn-OPWの寄与はMn一Mnの対角項とほとんど

同じエネルギー領域にそれらのスペクトルのピークを持ち対角項に対して9%から15%程

度の大きさを示している｡図4-bほff-(001)1/2の場合のIm%-とImz-を示す｡図4-aと

比べスペクトルがブロードになりピーク値での大きさが15%近く小さくなっていることが知

られる｡又非対角項からの寄与がかなり小さくなっている｡その非対角項からの寄与を図5⊥b

に示す｡図からわかるように,この場合にはMn-Mn. Mn-Cu, Hn-C　　からの寄与はほぼ

同じで対角項の6%程度の寄与になっている｡さらに図410にg-(ooi)34の場合のIm%-

Imz-を示す｡この場合はg-(001W2の場合と大体同じスペクトル構造で,ただピーク値は

それより15%近く小さくなっている｡又非対角項からの寄与は非常に小さくなっていること

がわかる｡図5-0にその非対角項からの寄与を示す｡この場合は対角項のメインピーク位置付

近での非対角項からの寄与がMn-Mnに対しては逆符号でMn-Cu, Mn-1　に対してほ同

符号となっており,それらの値は対角項の2%-5%程度である｡又1.7eV付近の低-ネル

辛-領域に北血｣はnの非対角項からの寄与がみえるのが特徴的である｡

次にPd2MnSnの場合について調べる｡
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図5. Cu2MnAlの零次の動的帯磁率の虚部で, Mnの遷移に対して非対角項からの寄与.

実線: Mn｣旺n (非対角項),点線: Mn-Cu,破線: Mn-OPW.

図6-aほg-(001)i/｡の場合のImx-とImx-でImz-のメインピーク位置が4.1eV,

5.6eV付近にあり図4のCu｡MnAlの場合と比較して相当高エネルギー側に移っている｡又

Imx-のスペクトルが2っに別れているのも特徴的であるImz-とImz-を比較すると3eV,

4eV付近で大きな差が認められ非対角項からの寄与が示唆される｡図7-aにその非対角項か

らの寄与を示す｡

図より　4eV, 5.6eV付近にMn-Mn,Mn-Pd,Mn-OPWからの寄与が対角項に対してll

o/.程度みられ　5.6eV付近ではMn-Pdからの寄与は対角項と逆符号であることがわかる｡

又3eV付近のMn-Pdからの寄与は,対角項に対して60%以上で　0.3eV付近にMn-Pd,

Mn-OPWからの寄与が認められるのがCu,　　の場合と比べて大きく違っている.図6-b

にg-(ooi)V2の場合のXmx- Im%-を示す｡図から知られるように, 5.6eV付近のfc--ク

値がg-(001)1/4の場合と比べ　　程度小さくなっているが　4.1eV付近のものはほとんど

変っていない｡この場合の非対角項からの寄与を図7-bに示す｡図7-aにみられたように,

この場合もMn-Pd間の相関が3eV, 4eV付近で他と比べて大きく低エネルギー(-leV以

下)側にMn-蝣Pd, Mn-OPWからの寄与が認められる｡図6-0にff-(001)サ/4の場合のImz-,
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Imz-を示す｡この場合はgHOOl)1/2のものと比べそのスペクトルのピーク位置が0.2eV程

度高エネルギー側へシフトしているがそれとほとんど変らない｡その非対角項からの寄与を図

7-0に示す｡図にみられるように　4eV, 5.6eV付近のHn｣批1からの寄与が対角項と逆符

号で, Mn-OPWからの寄与が小さくなっているが　Mn-Pdからの寄与は3eV, 4eV付近に

みられIeV以下の低エネルギー側にMn-Pd, Mn-OPWからの寄与が認められる.

次にNLMnSnの場合を示す｡

図8-aほNLMnSnのIm%- Imx-で2eVから4eV付近にわたって非対角項からの寄

与が大きいことが知られる｡図9-乱にその非対角項からの寄与を示す｡

図にみられるように　3.5eVから4eV付近は主にMn-Mn, Mn-OPWからの寄与が大き

いが　2eV-3.5eVにおいてほMn-Ni, Mn-OPWからの寄与が大きく, MnrMnの対角項

がつくるピーク位置からほずれた所に　Pd｡MnSnの場合と比べると小さいけども　Mn-Niか

らの寄与が認められる｡叉leV以下の低エネルギー側にMn-蝣Ni, Mn-OPWからの寄与が認

められる｡ ff-(001)Vaの場合はIm%2, Imz-ほ図8⊥bにみられるようにg-(001)1/4の場

合と比べ全体的に高エネルギー側に0.3eV程度シフトしている｡この場合の非対角項からの

寄与を図9-bに示す｡図から知られるように　Mn-Mnからの4.1eV付近にみられるピーク

はg-(001)1/4の場合の対応するものに比べ0.3eV程度高エネルギー側-シフトしているが,

Mn-OPWからの寄与はほとんど移動していないでその大きさがg-(001)1/4の場合と比べて

半分程度になっている｡又Mn-Niからの寄与が2.2eV付近に小さなピークとしてみとめら

れる｡ g-(00lW4の場合は図8-0よりIm%?, Imz-はg-(001)i/2の場合とほとんど同じで

あることがわかる.その非対角項からの寄与を図9-0に示す｡図から知られるように,この場

図6. Pd2MnSnの零次の動的帯磁率の鹿部O　実線は, Mn-Mn (対角項,非対角項), Mn-Pd,

Mn-OPW間の遷移に対して和をとったもの,破線はMn｣はn (対角項)のみの遷移に対し

て和をとったもの｡
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図7. Pel, MnSnの零次の動的帯磁率の虚凱実線: Mn-Mn (非対角項),点線: Mn-Pd.
破線: Mn-OPW｡

図8. Ni包MnSn零次の動的帯磁率の虚部｡実線は, Mn｣はn (対角項,非対角項), M血-Ni. Mn-OPW間
の遷移について和をとったもの,破線は…n (対角項)間のみの遷移に対して和をとったもの｡
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図9. NLMnSnの零次の動的帯磁率の虚部.実線: Mn｣批1俳対角項),点線　Mn-Ni,
破線: Mn-OPW｡

合は4.3eV付近にみられるMn-Mnからの寄与に比べ　Mn-Ni, Mn-OPWからの寄与,特

にMn-OPWからの寄与が小さくなっていて　Mn-Mnからの寄与がォMooi)Viの時の倍程

度に増加している｡

以上示したCu2MnAl, Pd.MnSn, Ni2MnSnのImz-, Imx- Im粒の構造の特徴から,

それぞれのスピン波励起の担い手が何であるかが理解でき,又磁気的相互作用機構についての

情報を得ることができる｡それらに関しては次の節で実測値との比較を通して検討する｡

§5.スピン波励起と磁気的相互作用機構

ホイスラー合金X2MnY(X-Cu,Ni,Pd,Y-Al, Sn)のバンド構造に基づいて求めたそれら

のスピン波励起スペクトルは§3においてみられたように石川らの実測値をよく再現すること

がわかった｡そしてそれらのスピン波励起スペクトルを構成するスピン密度の分極スペクトル

はi4においてみられたように　Cu2MnAl, Pd2MnSn, Ni2MnSnそれぞれに特徴的構造を示

す｡そこでここではスピン波励起の仕方がX-Cu,Ni,Pdに対してどのように異なり,その

ことが磁気的相互作用機構にどのような相違を生じさせるかを調べる0
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まずスピン波励起スペクトルは(10), 13)式の虚部の極から得られるけれども,その際その

スピン波励起の分極の主な担い手は(ll),(11′),(14),(H′)式から知られるように分極マトリッ

クスr(q,a>)である.このマト.)ックスは今の場合次に示すように15×15のマト1)ックスか

らなっている｡

5　　　　　10

Mil-Mn

10 X-Mn
riq, a>)

Mn-X

●　●　●　●　●　●　●　●

Ⅹ-Ⅹ
I  (17)

つまりMn-Mn(対角項,非対角項),MnrX,X-X間のそれぞれのd電子のスピン密度間

の相関によりつくられるスピン密度の分極項がスピン波励起の担い手となるのである｡そこで

(17)式において行列の各要素がスピン波励起に対してどのような寄与をするかを調べればどの

状態間の相関項がその際大切であるかを知ることができる｡ところで,(17)式の各要素は(11′),

12),(14′)式から知られるように電子一正孔対の分極(7)式から決められる｡そして(7)式の

分極項Re捗(Q,<o)とスペクトル項ImxUq,(o)は次式のようにクラマース･クローニヒの

関係で結びついており,スペクトル項を調べるこで分極項の構造を知ることができる｡

●●
･,'¥-lB*x%(q,a>)--(n)-*P¥Imzォv(g,to')(ftサーW)<W(18)

-aO

勿論,ここで考えているホイスラ-合金の場合Mnが磁気モーメントの主な担い手であるから

17式でMn-Mn,MnrX,X-Mnの項を調べればよい｡まずスピン波励起の分極の主な担い

手であるMn-Mnのd電子間の相関の対角項がX-Cu,Ni,Pdでどのような変化を示すかを

調べてみる｡図4,6,8にみられるように(XMnAlの場合は2.7eV付近に鋭いピークを持

つ1.5eV程度の巾のスペクトルで,Ni,MnSnの場合は4.2eV付近に中心のある3eV程度

の巾のブロードなものでPcLMnSnの場合は4.2eV,5.7eV付近の2個所にピークを持つ

4eV程度の巾のブロードなものとなっている｡つまり分極項の担い手であるこれらのスペク

トルの中心位置がX-Cu,Ni,Pdの順で高エネルギー側にシフトし,しかもよりブロードに

なっていることがわかる｡そこでX-(の場合はMn一心nのd電子間の相関によりスピン

分極が強く拘束されておりX-Ni,Pdと移るに従い(17)式のオフダイアゴナルの要素が大

切な因子となることが期待されMn-Mnの対角項による相関がやわらげられることが推察さ

れる｡つまり,(17)式のMn⊥Mnの対角項がX-Pd,Ni,Cuの順でr(q,to)の主要項でス

ピン波励起の主な担い手となる｡

次にMn⊥Mnの非対角項,MnrXによる項の寄与を調べてみる.これらについては,図5

のX-Cuと図7のX-Pdの場合の比較を行なう｡図5において,班n一Mnの非対角項はq

-(001)x/4の場合には分極-の有効な寄与が期待できるけれどもff-(001)Va,9-(001)3/4で

は振動型のスペクトルより相殺され,分極への寄与は非常に小さくなるであろうことが推察さ

れる｡又班n-Cuの場合も同様な傾向がみられる｡一方Pd2MnSnの場合には図7にみられ

るようにMn-｣Mnの相関項はX-Cuの場合と同様なふるまいを示すがMn-Pdに関して

はそのスペクトルのピーク位置がMn｣はnの対角項のものより低いエネルギー側(3eV付近

のもの)にありその値も大きく,又leV以下の低エネルギー側にもその寄与が認められる｡

それゆえX-Pdの場合は(17)式のMnrXの項からの寄与がX-Cuの場合に比べ大切な困
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子となり, Mn-Mnの対角項による分極がMn-Pd間の分極効果に充分影響される｡ X-Ni

の場合は,図9よりMn-Ni間の相関の様子はほぼX-CuとX-Pdの間にあると見なされ

る.ただこの場合はMn｣はnの非対角項の寄与がqの増加に対しても残っているようである｡

一万13)式の第2項は次式のように書き換えることができ,いわゆるS-dタイプの相互作

用表現4,5)と対応づけられる｡

(^b)-1 ∑精(q,a>) (gi*B)-i Viff%Xs(q,(o) Ss皇
t,r).v

- (9/*b)-i ∑精(q,a>) (g^s)-1 MUg,co) 8sefft卓
c,*7iy

-K　(&w-i-15'/*-16-3-) (19)

ここで8酎まd電子スピンのゆらぎの大きさであり,それが(14′)式に示されるバーチックス

を通して有効磁場となり精により伝導電子(OPW)のスピン分極8spを誘起するのである｡

(19)式の形でのS-dタイプの相互作用を通じてスピン波励起スペクトルへの寄与は. (13)式

の虚部(第2項)から求められるが,実際に有効な寄与をするのほ第2項でIm精�"ReM書で･

Ke%-蝣nvの項からである.そこで, Mn-OPWの相関項としては低エネルギー側の精のスペ

クトルが重要な因子となることがわかる｡図5,7,9を調べてみると,図7,9においてはIeV

以下の低エネルギー領域にMn-OPWによるスペクトルが小さいながら認められる.実際

式の第2項を評価してみると, Pd2MnSnとCu2班nAlについては既に示したが22>, Pd2MnSn,

NLMnSnにおいてほqの大きい場合でもMn-OPWからの寄与がかなりあることが知られ

る｡そしてX-Cu,Ni,Pdの順でその寄与の大きさが大きくなっている｡図5,7,9において,

各物質のMn-Mn間の相関付近にみられるMn-OPWスペクトルのピーク位置が, X-Cu,

Ni,Pdの順でqが大きくなるにつれ低エネルギー側へシフトしているのが見られるが,この

現象はこのことと関係しているのかもしれない｡

次に磁気的相互作用機構に関して調べる｡そのためにはスピン波励起-のモーメンタムトラ

ンスファーベクトルq依存がどのような電子状態間の相関を伴なうかを調べればよい　X-Cu

の場合には, g-(001)1/4においてnqn-Mnの対角項に対して非対角項からの寄与は,図5-a

にみられるように, MnJMn, Mn-X, Mn-OPWの各々に対して10-15%に及び(13)式の

第2項からの寄与は(10)式からのものとほぼ同程度になっている｡しかしg-(001)1/2の場合

には図4-b,5-bから知られるように非対角項からの寄与は対角項のせいぜい6%程皮

で,そのスピン波励起スペクトルは(10)式の班n-Mnの対角項でほとんど決められる｡ q-

(001)3/4の場合はスピン波励起スペクトルを計算していないが図4-c, 5-cの対角項,非対角

項の比較からMn-Mnの対角項によ′るスピン波励起スペクトルへの寄与が支配的であろう｡

X-Pdの場合には, g-(OOl)1/4の時には図6-a, 7-aにみられるように非対角項からの寄

与が大きくCu｡MnAlの場合と同様(13)式の第2項からのスピン波スペクトルへの寄与が

(10)式からのものと同程度みられる｡さらにこの場合にはgHOOl)1/2においても,先に図7-

bにおいて指摘したようにMn-Pdの相関による寄与が充分有効で. (17)式に示したMn-

Mnの対角項に対してこの非対角項による寄与が無視できない｡そこで, Mn⊥Mn間の相関は

やわらげられ, (13)式の第2項からの寄与が充分認められる｡ォ-(OOIW4においてほ計算を

行っていないが,図6-0,7-0を見る限りではMn-OPWのスペクトルが小さくなっているの

で. (13)式の第2項からの寄与はかなり小さくなるかも.しれない｡

X-Niの場合には,図8,9と他の場合と比較してみればわかるように,そのスピン波励起
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スペクトルのq依存はX-Cu　とX-Pdの場合のほぼ中間に位置している｡つまり,

Cu,MnAlの場合はqが小さい時はスピン波励起に対して　Mn-Mn, Mn-Cu, Mn-OPWか

らの寄与が大切で, qが大きくなるとほとんどMn-Mn間の相関でスピン波が決められ,

Pd-MnSnの場合はqが小さい時,大きい時共に班n-Mn, Mn-Pd, Mn-OPW間の相関を考

えなくてほいけないことを示唆している｡そしてNi2MnSnはそれらのほぼ中間状態にあると

みなされる｡

一方石川らほ中性子散乱により実測したX2MnY(X-Cu,Ni,Pd, Y-Al, Sn)のスピン波

分散関係を-イゼソベルグ･-ミルトニアンにより解析し,それらの磁気的相互作用機構につ

いて以下のような知見を得た｡まず, Mnのみが局在磁気モーメントを持つとするとスピン波

分散関係は次式で与えられる26)

尭叫- 28[J(0) -J(q) ]

J(q) - ∑JサeMR
R

-.6　　｢.5

Enengy (Ry)

-A　　-3-.8　　　-7

図10. Cu包MhAlのCuと胞のd電子状態に対する状態密度曲線.上側がmajority-spin
states,下側がminority'-spin states.
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ここでJRは交換積分である｡石川らはIa-") (20),(21)式よりJRをパラメ-クーとして実測

されたスピン波励起スペクトルを再現し,その時得られたJRからこれら合金の磁気的相互作

用はIongrangeで,充分離れた距離ではS-dタイプの振動的ふるまいをJRが示すことを見

出した｡石川らはさらにnearly-free-election modかこ基づいてJRの評価を試みた.以上のよ

うな過程より次のような結論を得た｡

(A)これら合金の磁気的相互作用はIong rangeで3rd近傍以上でのMn-Mn間の相互作用

は簡単なモデルでのS-dタイプの相互作用で説明できる｡

(B) Jxの大きさはX atomsの種額に強く依存し伝導電子数には敏感でない｡

石川らの得た(A),(B),の結果はこの節で示したバンド理論によるものと以下のように対応し

ている｡

スピン波励起スペクトル蕗叫のqが小さい時(実空間で考えると大きい距離での相互作用,

JRにおいてRが大きい距離に相当する)はX-Cu,M,Pd共に(18)式に示したS-dタイ

プの相関がスピン波励起スペクトルに重要な寄与をするという点は(A)の結論に対応している｡

-1.0　　　-0.8 - 0.6

En曹ngy (Ry)

-OA　　　-0.2

図11. Ni2MnSnのNiとMnに対するd電子状態の状態密度曲線.上側にmajority-spin

下側にminority-spin statesに対するものを示す.
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図12. Pd雪MnSnのPdとMnに対するd電子状態の状態密度曲線.上側にmajority･spin

states,下側にminority-spin statesに対するものを示す.

qが大きくなると(実空間において隣接間距離での相互作用, JRでRが小さい距離に関す

る情報) X-Cuの場合は(18)式に対応する項からの寄与は充分小さくなり,その時のスピン

波励起はほとんどMn-Mn間の対角項の相関できまる｡しかし　X-Pdの場合はMn-Pd,

Mn-OPWからの寄与が大切で　X-Niの場合はX-(　とX-Pdのほぼ中間に位置して

いる｡これらの点は(B)の結論と対応する｡  I

結局　XatomsがCuかNiかPdかで, (17)式の分極マト1)ックスにおいて, Mn⊥Mn

間の相関が主要項になるか　Mn-X間の相関によりその結びつきが緩和されるかどうかで,

(19)式のS-dタイプの相関がMnのスピン分極の橋渡しとして有効に働くかどうかがポイン

トとなる｡このXatomsの種輝によりMn-Mn間の相関が影響を受けるかどうかは,ホイ

スラー合金の状態密度を調べることでも直観的には理解できる｡そこで図10,ll,12にⅩ-

Cu,Ni,Pdの場合のMnとXatomのd電子に対する状態密度を示す｡図10から, (Jト

smnバンドにおいてMnのd電子状態はCuのそれより高エネルギー側に位置し, Mnの

(Jトspinのd電子と(†トspinのそれとの相関はCuのd電子状態にほとんど影響されるこ

となく行なわれ, Mnr-Mn間の相関が大きくなりやすいことが推察される｡

一方X-Pdの場合は, (JトspinバンドにおいてMnのd電子状態がPdのそれより低エ

ネルギー側に位置するため(図12から知られるように), Mn-｣Mn間の相関はPdのd電子状

態に影響されそのMn三Mn間の結びつきが弱められることが推測できる｡そしてX-Niの場
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合には,図11にみられるように(JトspinバンドのMnとNiのd電子状態は重っており,

その状態はX-CuとPdの場合のほぼ中間に位置している｡それゆえ　X-Niの場合は

Mn-Mn間の結びつきの強さがX-CuとX-Pdの時のほぼ中間に位置するものと思われる｡

§6.結　　　　　論

ホイスラ-合金X2MnY(X-Cu,Ni,Pd,Y-Al, Sn)の動的帯磁率をそれらのバンド構造

に基づいて近似の明確なEPA内で評価することは充分有効であることが示された｡つまり石

川らのスピン波励起スペクトルの実測値13~16)をよく再現し,磁気的相互作用機構について彼

らが得た結論(X-Cuの場合,隣接間距離でのMn｣はn間の相互作用(交換積分Js)が一番

大きく, Ⅹ声Ni,Pdと進むにつれ小さくなるという事)とよく対応する結果が得られ,その

際Xatomsがどのような形で効いているかを明示できた｡つまり(Jトspinバンドのn4nの

d電子状態に対して　Xatomsのd電子状態が高エネルギー側にあるか低エネルギー側にあ

るかでスピン分極に寄与するMn⊥Mn間の相関の大きさが異なり, X-Cu,Ni,Pdの順で小さ

くなることが知られた｡このことは,石川らの得た結論X-Cu,Ni,Pdの順でJsが小さくな

るということに対応している｡又, Mn-OPW間の相関の寄与をそのq依存から評価し,小さ

なq (実空間で離れた距離でのMn-Mn間の相関の情報を含む)においては　X-Cu,Ni,Pd

いづれの場合もそれからのスピン波励起への寄与が充分重要であるという結果を得た｡このこ

とは石川らのS-dタイプの相互作用が離れた距離で重要であるという結論と対応している｡
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