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UPd、A13に お ける重い電子状態の強磁場による消失

理学部 杉 山 清 寛*(豊:中5370)

1は じめ に

「おも しろい物質が見つか ったな。」平成3年 の秋 に行われた北大の学会でUPd2Al31)の 発 表を聞い

た時 に最初に受けた印象であ る。 この新 しく発見 された重 い電子系物質は強磁場で重い電子状態が壊れ

る事が判 っているURu、Si22)に そ の物性がよく似ていた。ただ似ていただけではない。磁性のキーポイ

ン トとなる反強磁性を示す局在モーメン トの大 きさとその異方性が決定的に違っていた
。これを測って

比べたらお もしろいだろ う。 これが発表 を聞いたときの素直な感想 であ った。そのおも しろい物質の良

質な単結晶の作成 に東北大学 の小松原先生の グループが成功 していた。

我々の分野では現在、非常に注 目されている重い電子系であるが、何がおもしろいのだろうと思われ

る方 もお られ るかも しれない。重 い電子系は電子比熱係数の γが普通の金属に比べて異常に大 きい物質

群で、超伝導を示すCeCu,Si,の 発 見で注 目を浴びた物質群である。 おもにCe、Yb、Uな どの金属間化

合物 でみ られ、常温での金属的な電気抵抗が温度 を下げて行 くと近藤効果を示 して増加 し、さらに温度

を下げると低温で急激に減少す るとい う異常な振 る舞いを示す。 この低温での電気抵抗 の急激な減少は

f電 子 と伝導電子の間の相関によるf電 子 の 「遍歴化」 によって起 こると考えられている。流れ出 した

f電 子が 「重い」電子の原因 と考 えられ る。 この 「重 い」電子がf電 子 とい うお里 の様子を引 きず って

超伝導になった りす るのでお もしろ くないはず がない。現在、磁性、超伝導の分野で中心的な興味の対

象になっているQ

我 々の興味はその磁性 にある。つまり、近藤効果 の延長線上 にあ る重い電子状態は磁気モー メン トを

持 ったf電 子 と伝導電子の混成 による新 しい凝縮状態でf電 子 は磁気 モーメソ トを失って重い電子 とし

て走 り回 ってい ると考えられる。 この考えが正 しいとすると強磁場 中では磁気モーメソ トを持 っている

状態がゼーマンエネルギーを得するため、f電 子の磁気モニメソ トが死んでい る重い電子状態 よりはf

電 子のモーメン トを持 った ノーマル な状態の方がエネルギーを得する。つま り、重い電子状態 は強磁場

によって壊 されて普通 の金属 にな りf電 子の磁気モー メン トが復活す ると考え られ る。 この点 に注 目し

て我々は重い電子系の強磁場中での磁化測定 を行な ってお り、最初 に述べた ようにURu2Si2に おいて

明確な3段 の メタ磁性 を発見 し、これが磁場 によって重 い電子状態 が壊 された為であることを示 した。

その続編が今回のUPd2A13で あ る3)。

2測 定結果

まず、測定結果を見てもらう前に中性子回折4)などの実験で得られている結晶構造と14Kの ネール点 ・

以下で示される反強磁性の磁気構造を図1に 示す。Uイ オンを白い丸で示 し、磁気モーメントは黒い矢

印で示してある。結晶構造は六方晶であるが格子常数などを考えると磁性イオンであるUイ オソは磁気

モーメソトが反強磁性を組んだc軸 方向の直線鎖がc面 内で三角格子を組んでいると考えるのが良いだ
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ろ う。面内では磁気モー メン トは強磁性的に並ん

でいる。この物質の大 きな特徴は低温での反強磁

性状態でf電 子が示す磁気モー メソ トが重 い電子

系 としては異常な くらい大 きな0.85μBを 示 す点

であ る。 この磁気 モーメソ トはc面 内を向いてい

る。後で示す我々の実験や帯磁率の異方性5)な ど

よりスピソはほぼXY型 と考 えられる。最初 に示

したURu2Si2と の大 ぎな違 いは この二点であう。

URu2Si2は イ ジソグスピソ系で0.03μBの 磁気モー

メソ トしか持たない。 これ らが重い電子系 とどう

係 わりメタ磁性がどうなるかを調べるのが我 々の

目的である・ 。Al

図2に 測定結果 を示す。(a)はac面 内で磁場 をま

図1UPd2Al3の 結 晶構造 と反強磁 性の磁気構わ した結果であり
、〈b)はc面 内の異方性 をみてい

る。 θはa軸 からc軸 方 向への角度、 φはc面 内の角度で ある。我々の予想通 り非常 にシャープな1段

の メタ磁性 を磁場 をa軸 方向にかけたとき(θ=0。 、 φ=0。)H。=18Tの 磁 場で発見 した。その強

磁場側の磁化 はなんと1.5μ 。にも達 している。 これは局在 モーメソ トの0.85μ 。を約2倍 も越 えている。

我 々は今までにU化 合物 の強磁場磁化を数多 く測 って きているが、面 白い事にそれ らの磁化の多 くが強

磁場下で1.5μ 。の磁化を示 してf電 子のモー メン トが飽和 している。 これ らの事を考えあわせ ると、 こ

の メタ磁性は重い電子状態 が壊れてf電 子本来の磁気モーメソ トがでてきたことを示 しているように見

える。直感的には これでいい様に思われ るが、果た してそ うだろ うか。 またその メカニズムはどうなっ

ているのだろうかQ
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先ず、相転移 の特徴を調べ るために我々は温度

変化 の実験 を行 ってみた。 このメタ磁性は転移磁

場はほとんど変化 しないので あるがその形 はTN

40を境 と して急激 にぼやけて くる
。そ して帯磁率 に

ピー クがある30K以 上 では見えな くなる。 これは

URu2Si22)と 同 じである。次 に図2に も示 した様 εE
で 窟

に角度変化の実験を行った。転移磁場の角度変化 要 £

は、図,に 示すように。輸 向へ購 場の面内へ 垂20舞サ ロヘコユニ し

oOの投影分のみが磁気モーメソ トにかかるXY型 の

角度変化1/cosθ に よ く一致 してい る。C軸 方向

では50Tま で メタ磁性 は示 さなかった。磁気モー

メソ トの変化 もc軸 方向へ向か うと急激に減少 し

てお り、その角度依存性 もスピン系がXY型 であ

図3転 移磁場 の角度変化Q点 線 は計算 曲線。ることを示 している
。c面 内にはわずか1Tで は

あるが小 さな角度変化があ り、面内に6回 対称のわずかな異方性があることが解 る。 これ らの事よ り、

この物質はほぼXY型 のス ピソ構造を持 ってお り、その面内:方向に磁場をかけたときにメタ磁性 を起 こ

す事が分かる。 またその異方性 は強磁場 まで変化 していない。
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3重 い 電 子 状 態 の 強 磁 場 に よ る消 失

XY型 のスピソとい うのはc面 内の異方性がない。 この様 なスピン系の普通の反強磁性状態 にc面 内

.に磁場をかけた場合どうなるだろうか。 この答は簡単である。今、温度効果 は考えない。C面 内に異方

性がないため、反強磁性相関を大 ぎく損せず に磁気 モーメソ トが発生するスピソ構造は反強磁性の磁気

モーメソ トがそれぞれ磁場に垂直方向か ら磁場方 向へ磁場の増加と共にゆ っくり傾いてゆ くキ ャソ ト構

造である。異方性がc面 内にあると、当然、磁場 がない場合は異方性を得する方向に磁気 モー メン トは

向いている。磁場をかけてゆーくと、容易軸方向に磁気モー メン トが向いた反強磁性状態は磁気モー メン

トが現れず、ゼーマソエネルギーを得 しない。そのため、異方性エネルギーを損 して もゼーマ ソエネル

ギーの得 になるキャソ ト構造にある磁場で転移する。 これがスピソフロップで ある。C面 内の異:方性 が

強 くキャン ト構造で得するゼーマ ンエネルギーで異方性の損す るぶんをまかなえない場合、キ ャン ト構

造にならず にその まま反強磁性状態 から強磁性状態へ異方性を損 しないように転移す る。 これがいわゆ

る反強磁性でのメタ磁性である。

我 々のUPd,Al、 は どうであろうか。角度変化 の実験 より大 きな面内の異方性 は存在 しない事が判 っ

ている。つま り、0.85μBの 磁気モーメソ トによる通常の反強磁性の磁化過程 と考えると、磁化の飛び

は起 こったとして もかな りの低磁場でのス ピソフロップ しか有 り得 ない。 ところが実際の測定では18T

と高 い磁場で非常にシャープなメタ磁性が観測 されている。 この点 がこの物質 のメタ磁性の大 きな謎で

ある。そ して この謎 を解 く鍵 が重い電子状態の強磁場による消失で ありであ り、我 々の解析の糸口にな

る。
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最初か ら述 べている事とこの謎 を考 え合わせ る

と次の ようなモデルが考えられる。先ず、メタ磁

性 の起 こる磁場 よ り低い磁場での磁化過程 を考え

るQこ の領域 では直線の磁化が現れているQこ の

傾 きはTNで の帯磁率 にほぼ一致する事などか ら、

0.85μBの 磁気 モー メソ トに よる前 出のキ ャン ト

構造 による磁化 と考えてよさそ うである。 もし、

この ままメタ磁性が起 こらなかった場合、磁化は

37Tの 磁 場で0.85μ'Bの 磁 化で飽和 することにな

るQ図4にLowSpinState(LFS)と して この

磁化(下 半分)と 分子場で計算 したエネルギー

(上半分)を 破線で示 してあ る。 ところが実験で

は18Tの 磁場で メタ磁性が起 こっている。つまり、

反強磁性状態から何 らかの別の相ぺ転移 したと考
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え られ る。強磁場側の相 は磁気モーメソ トが1.5μBあ る状態であり、磁気モーメン トは飽和 してい る。

従 って磁気的には この磁場 より低い磁場で反強磁性状態の磁化が飽和 しているか、あるいは強磁性的 な

相互作用を持 った状態 と考 える事が出来 る。その様 な状態がLFSに 対 して メタ磁性の起 こる磁場H。 で

エネル ギー的 に低 くな って メタ磁性が起 こると考 える。 この状態をHighFieldState(HFS)と 呼 ぶ。

図4に は一点鎖線で現 している。LFSは 反 強磁性状態(AF)が 低磁場で安定である必要があるがHFS

は強磁 性(F)で あ って もかまわない。反強磁性の場合 、図で示 しているよ うに飽和磁場HlがH。 よ

り小さい事が条件 となる。HFSを 示 す記号 はLFSと 区 別す るためすべて'を 付けている。

図4で は実はLFSに 一7K程 度 のU田 とい うエネルギーの下駄 をはか してい る。U}Fを 負 で大 き くす

る事によってLFSの エネルギーを下げている。ゼ ロ磁場では系は重い電子系状態にある事 から、重 フェ

ル ミオソ状態 を作 る事 によって得す るエネルギー と考 える事が出来 る。いま、興味の焦点 は次の2つ で

ある。重い電子系を作 るエネルギーU田 ははた して このメタ磁性 を説 明するのに必要か?そ してUイ オ

ソ間の交換相互作用はLFSとHFSで ど う変わるか?こ の2点 を上のモデルに従って分子場近似を用いて

調べ る。 ここでは紹介 とい う事で詳細 な計算はのぞ くが この2つ の問題は独立ではない。計算について

は文献3)を 参照 して頂 きたい。交換相互作用はH二 がH。 よ り小 さいとい う条件 よりHFSのUイ オソ間

の交換相互作用J'がLFSの 交 換相互作用Jに 比べてJ'/J≦0.275を 満 たせば良い事が解 る。 ところ

がU}rはJ'の 大 きさに伴 って変化す る。図4で 示す とメタ磁性がH。 で起 こるとい う事はU畑 とU養 が一

番 エネルギーの低い レベルとしてH。 で交われば良い。従 って、仮にJ'が 強磁性的にどんどん大 きくなっ

てU争 が下 が る とUA。 を下 げ るよ うにUHFが 大 き くな るわ けで あ る。 しか しJ'の 一番 端 の条 件

J'二 〇.275Jに お いて もUH。 は0に は な らない。 つ ま りUH。 は負 で有限 に存 在 し、そ れ がH。 で

LFS→HFS転 移 で消失す る事が このメタ磁性を説明す るために必要なのである。正確 にい うとここでの

U}FはLFSとHFSの エ ネルギー差であ り、H。 での重い電子 エネルギーの変化分 とい う事 にな るが、磁

気モー メン トの大 きさ等を考 えるとH。 で重い電子状態が消失す ると結論 づけ ることが出来 る。
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このメタ磁性を説明す るためには重い電子状態 の消失 と交換相互作用の変化とい う2点 が必要な事 を

述べた。ではなぜ交換相互作用が変化す るのだろ うか。 これは重い電子系の成 り立ちがc-f混 成 によ

る事 に由来す ると考え られ る。つ まり、重い電子状態がH。 で消失す るためc-f混 成 が解 けf電 子の

モーメソ トが復活するのだが、当然、伝導電子をふ くめたf電 子の環境に も大 きな影響がある。 このた

めRKKY相 互作用 に代表 されるU-U間 の 相互作用はH。 の前後で大 き く変わる事になると定性的に説

明で きる。URu,Si2で は重 い電子状態の消失のみが発見 され、交換相互作用の変化は見つけ られなかっ

たが、低磁場での磁気モー メン トが0.03μ 。と小 さ く、かつ、イジング系で反強磁性状態で磁化が現れ

なかったため この ような情報 は得 られなかった。 しか し、メカニズム的には同様 な事が起 こっていると

考える事 が出来 る。

この様 に重い電子状態は強磁場によって消失する事が局在磁気モーメソ トの大ぎさにはよらずに起 こっ

ている事 が解 った。我 々が示 した強磁場によって重 フェル ミオ ソ状態が壊 れる事 は最:近、CeRu2Si,等

の反強磁性秩序の見られない系で も比熱の測定6)、 ド・〉一スフ ァソァルフェソ効果の測定等7)によ り、メ

タ磁性の起 こる物質では見 られ る事が明 らかにな りつつあ り、メタ磁性を示す重い電子系の一般的な振

る舞 いであると考えられるようになってきている。
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