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Single Uranium－Site Properties of

the Dilute Heavy Electron System

    UエTh1ーエRu2Si2（x≦0．07）

（希釈重い電子系UエThlーエRu2Si2（x≦0．07)における

    シ ン グ ル ウ ラ ニ ウ ム サ イ 卜 の 性 質 ）

学位論文内容の要旨

庄―誼

  ここ十数年間にわたる精力的な物質探索により、主にCeやUを含む金属聞化合物に

おいて、低温で通常金属の102～103倍もの大きな電子比熱係数を示す物質が次々と発

見されてきた。これら一連の物質群は“重い電子系”と呼ぱれ、今日では固体物理に

おけるーつの分野を形成するに至った。

Ceを含む重い電子系（Ce系）の物性弦、Ce内殻の4f電子が各Ceサイトで独立に近藤

効果を起こすという“近藤格子”描像で基本的には理解される。すなわち、4f電子は

各Ceサイトで伝導電子と混成してそのスピン自由度を失い、結果的に系の電子比熱を

増大させる。一方、4f電子間に伽く磁気相互作用は、局在4fモーメントによる磁気秩

序を引き起こそうとする。  これらシングルサイトの近藤効果とサイト問の磁気相関の

競合が、Ce系で出現する様々な低温物性に対して重要な役割を担うと考えられている。

Ce系に対するこのような描像な、圧力効果や元素置換といった方法により混成強度や

磁気相互作用の強さを制御した実験を通して確かめられている。特に、Ceを4f電子を

もたないLaで希釈した実験は、系がLa置換に伴い近藤格子系から1不純物近藤系へと

移り変わる様子を明らかにした。また、Ce系の場合、結晶中でCeイオンがほば3価で、

（4f）1という単純な電子配位をとることが、実験と理論との比較を容易にしている。

一方、  Uを含む重い電子系（U系）では、  シングルUサイトの性貫を実験的に調べた

例がなく、Ce系との類推からその物性が議論されている場合が多い。実瞭、結晶中に
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おけるUイオンの価数（U3゙ ：（5f）3，U4゙ ：（5f）2，U5゙ ：（5f）1の場合があり得る）、5f電

子の結晶場状態、  また、5f-伝導電子間の混成といった基本的なシングルサイトの性

質は、  ほとんどのU系においてはっきりしていない。

    この論文では、  そのようなU系のーつであるURu2 Si2に着目し、その物性を理解す

るための第一段階として、UのTh希釈極限領域に対する系統的研究を行なう。得られ

た磁気的特性から、U価数および5f電子の結晶場基底状態を限定する。また、3d、4f

電子の希薄磁性合金ではみられなかったシングルサイト異常が、  この5f希薄系に存在

することを示す。さらに、  このU希薄極限で得られた結果をもとに、周期系の物性に

対する議論を行なう。

塞鯰鑓墨と登誼

  UxThi―xRU2Si2（x――O，0．01，O．03，0．05，O．07）の多結晶およぴ単結晶試料に対し、電気

抵抗（100mK≦－Tく〓300K)、比熱（350mKく〓T≦40K）、磁化（2K≦T≦340K，H≦50kOe)、磁化

串（lOOmK≦T≦340K）の測定を行ない、以下の結果を得た。

1．  正方晶c軸に、対する強い1軸磁気異方性

  a軸磁化串は、ほとんど温度変化せず小さな値をとるのに対し、  c軸磁化率は低温で

降、温とともに増大する。  U1弼の組成では少なくともlOOmKまで飽和の兆候を示さない。

2．5fモーメントの縮み

一定磁場中における磁化の温度変化はBrillouin関数で記述できず、低温、弱磁場に

おける磁化は、孤立常磁性状態で期待される値よりかなり小さい。

3．  低温における非Fermi液体的振舞い

母金属ThRu2 Si2のThをUで置換していくと、約10K以下の低温領域において、降温に

伴い、電気抵抗が通常の近藤効果とは逆に対数的に減少し、  c軸磁化率およぴ5f電子

比熱（C/T）は絶対零度に向って対数発散的に振舞う。  U1％まで薄めた系は、少なくと

も100mKまでFe rmi液体になる兆候を示さない。

  個々の組成に対する測定値はU濃度でスケールされる。従って、作成された試料に

は目的の濃度でUが入っており、上記の特徴は母金属ThRU2 Si2のThサイトに置換され

た1個のUイオンの性質であると結諭できる。

  結果1は、局在5f電子の基底状態が、磁気的に縮退―したIsing doubletであること

を示している。正方対称結晶場に関する簡単な考察から、  この条件を満たす最も自然

な5f電子状態は、  rsdoublet（U4゙ ：（5f）2，3H4）であることが示される。結果2誌、近
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藤 効 果 に よ る 5fモ ー メ ン ト の 遮 蔽 を 予 想 さ せ る が 、結 果 3の 非 Fermi液 体 的 挙 動 は 、

従 来 の 近 藤 理 論 で は 説 明 で き な い 現 象 で あ る。 こ こ で は 、 S=l/2,2チ ヤ ンネ ル 近 藤 理

論 に 基 づ く 現 象 諭 的 解 析を 行 な 互 。 従 来 の s-d模 型 （S=1/2， 1チ ャ ン ネル ）で は、 低温

で 伝 導 電 子 に よ る 局 在 ス ピ ン の 完 全な 遮 蔽 が 起 こ り 、 系 は Fermi液 体 と な る 。 一方 、

2チ ヤ ン ネ ル の 場 合 、 各 チ ヤ ン ネ ル に 伝 導 電 子 が 1個 ず つ 集 ま る た め 過 剰 遮 蔽 が 起 こ

り 、 そ の 結 果 、 絶 対 零 度 で 比 熱 、 磁 化 串 が 対 数 発 散 す る こ と を 理 論 は予 想 す る 。 UxTh

t -x RU2 Si2系 に 対 する 比 熱 、 磁 化 、 磁化 率の 実験 結果 をこ の理論 の厳 密解 に基 づく 数

値計算と比較した結果、  £因子（=3．4）、TK（=11．1K）をパラメータとして非常によい一

致 が み られ た 。 一 方 、 電 気 抵 抗 の 対 数 的 減 少 は 、   2チ ャ ン ネ ル 近 藤 理論 の予 想と は異

な る が 、 現 時点 では 理論 も収 束を得 てい ない 段階 であ る。

ま た 、   U希 薄 極 限系 で 得 ら れ た 結 果 は 、 周 期 系 URu2 Si2の 性質 に対 し、 少な くと も

以 下 の 2点 に お い て 重 要 な 示 唆を 与 え る 。 第 ー に 、   1軸 磁気 異 方 性 が 周 期 系 と 希 釈 系

で 同 様 で あ る こと か ら 、 周 期 系 に お い て も 5f基 底 状 態 が rsdouble七 で ある こ と が 示 唆

さ れ る 。  これ まで 、  この 物質に 関し ては 結晶 場基 底状 態が singletで ある と考 えら れ

て い た が 、 rs基 底 状 態 の 予 想 は そ の 論 拠 に 矛 盾 し な い ぱ か り か 、 む し ろ singlet説

より定量的によい結果を与える。第二に、rsが基底状態の場合、周期系｜よ低温で四

重極秩序を起こす可能性がある。r5はc軸方向の磁気モーメントを持っが、同時に

c面内の四重極自由度をもつdoubletであり、もし四重極秩序で縮退が解けれぱ、5f

磁気モーメントは消失する。  このことは、常磁性状態で大きな磁気モーメント（～3p

B） を も つ に も か か わ ら ず 、 低 温 秩 序相 では モー メン トが 異常に 小さ い（ ～O．03pB） と

い う URu2 Si2の 性 質 と 矛 盾 し な い 。 ‐ 方 、 低 温 で 希 釈系 に み ら れ た 非 Fermi液 体 的性

質 が、 ，周 期系 の性 質に 反映 され ている か否 かは 、今 回の 実験 だけ から は断 定できず、

希 釈 極 限 と 周 期 系 を 繋ぐ 今後 の研 究を 待た なけれ ぱな らな い。

藍一誼

    Uを含む重い電子系について、  U希薄極限領域を系統的に調ぺた実験例はこれまで

報告がなかった。少なくともURu2 Si2においては、そのU希薄極限が、従来の1不純

物近蕨模型で記述されない低温異常を示すことがこの論文で明らかになった。現時点

においてその全てを説明できる理論はないが、S=l/2，2チャンネル近藤理論が、観測

された低温異常を最もよく説明する。また、周期系における5f基底状態がrsdoublet

で あ る と い う 可 能 性 が 、   こ の 論 文 に よ っ て 初 め て 指 摘 さ れ た 。
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学位論文審査の要旨

学 位 論 文 題 名

Single Uranlum-Site Properties of

the Dilute Heavy Electron System
     UxThl_xRu2Si2  ( X≦ 0. 07)

（希釈重い電子系UエThl_エRu2Si2（x≦0．07)における

    シングルウラニウムサイ卜の性質）

  一般に相互作用をする遍歴フェルミ粒子系は低温で秩序変数をもつ状態に相転移す

る。超伝導状態、  スピン密度波状態等がその典型である。しかし、相転移点以上の高

温では何の秩序変数を持たない正常状態にある。ほとんどの場合、正常状態倣ラング

ウのフェルミ液体論の枠内にある。一方最近、  ランダウ理論の枠外にある正常状態が

関心を集めている。  これら憾ランダゥ理論の枠外にある正常フェルミ液体との意味で、

「非フェルミ液体」と呼ばれることが多い。例えば、  1次元系では朝永ーLuttinger

液体と呼ばれる非フェルミ液体状態が一般的である。分数量子ホ‾ル効果を可能にす

るのも非フェルミ液体状態である。また、高温超伝導を示す銅酸化物系の正常状態が

非フェルミ液体状態である可能性が議論されている。  この論文の最も評価すべき点fま、

それらとはまた別の型の、局所強相関電子系における非フェルミ液体的振る舞いがウ

ラ ン の 希 釈 合 金 系 で 見 ら れ る こ と を 実 験 的 に 明 ら か に し た 点 に あ る 。

    申請者は、  まず良質なUxThi―xRu2Si2の試料を作成した。作成した試料は、

ウランU濃度が希釈な領域のx”0． 01．0.03，0.05．0_07の試料である。  またUを全く

含まないx”0の試料も作成した。申請者は、lOOmKまでの低温領域を含む温度領域で、

作 成 試 料 の 比 熱 、 帯 磁 率 、 電 気 抵 抗 、 磁 場 印 加 下 で の 磁 化 を 測 定 し た 。
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Uイ オ ン と Thイ オ ン の 違 い は Thイ オ ン に は 5f電 子 が な く 、   Uイ オ ン は 5f電

子 を 持 つ 点 に あ る 。   Uの 5f電 子 に よ る 物 理 量 へ の 寄 与 の み を 引 き 出 す た め に 、 x=0

の 試 料 の 潰 lJ定 値 を 5f電 子 以 外 か ら の 寄 与 と 解 釈 し て 、 x≠ 0の 試 料 の 測 定 値 か ら 差 し

引 く 。 5f電 子 の 寄 与 に よ る 物 理 量 の U濃 度 依 存 性 は 濃 度 xの 小 さ い 領 域 で 、 測 定 し

た 温 度 範 囲 で は 、 ほ ば xに 比 例 す る 。 濃 度 xが 大 き い 領 域 で 、 か っ 低 温 領 域 で は 、 比

例 関 係 か ら の 小 さ な ズ レ が 見 ら れ る 。 申 請 者 は 、 局 所 電 子 相 関 効 果 を 見 る た め 、   U濃

度 xに 比 例 す る 物 理 量 の み を 、 す ナ ょ わ ち 単 独 の Uイ オ ン の も っ 5f電 子 が 示 す 物 理 量 、

単 一 サ イ ト 物 理 量 を 議 論 の 対 象 と す る 。

単 一 サ イ ト 物 理 量 は 低 温 で 異 常 を 示 す 。 温 度 低 下 と と も に 、 比 熱 と 帯 磁 率 は 温 度 の

関 数 と し て 対 数 的 に 増 加 し 、 電 気 抵 抗 は 対 数 的 に 減 少 す る 。   こ の 温 度 依 存 性 は 、 局 所

強 相 関 電 子 系 で 従 来 か ら 知 ら れ て い る 近 藤 効 果 の 正 常 フ ェ ル ミ 液 体 の 振 る 舞 い と は 、

明 ら か に 異 な る 。

こ の 非 フ ェ ル ミ 液 体 的 異 常 を 説 明 で き そ う な 理 論 は 、 現 状 で は 2チ ャ ン ネ ル 近 藤 効

果 の 理 論 し か な い 。 こ の 点 に 鑑 み 、 申 請 者 は 、 帯 磁 率 と 磁 化 が 強 い 一 軸 性 磁 気 異 方 性

を 示 す こ と か ら 5f基 底 多 重 項 を （ 5f） 2の 二 重 項 r5で あ る と 提 案 し 、   2チ ャ ン

ネ ル 近 藤 効 果 理 論 で 扱 っ て い る 有 効 ハ ミ ル ト ニ ア ン が 近 似 的 に 導 け る 事 を 示 し た 。 異

常のうち、比熱と帯磁率については、既存の2チャンネル近藤効果の理論で解析して

満足すべき結果を得た。  しかし、電気抵抗については既存の複数の理論の間で不一致

が見られ、充分な解析は出来ない。申請者が見いだした対数的温度依存性が、  2チャ

ンネル近藤効果として理解できるどうか、更に理論的検討が必要である。  しかし、  こ

の理論的検討を要求するのは実験の論文の範囲を越える。この論文で示された結果は、

興味ある実験結果である事に間違いはなく、理論家に対する問題提起の実験である。

蛇足ながら、5f基底多重項が「5としての、U合金系で最近話題の微小磁気モーメ

ン ト を 持 つ 反 強 磁 性 状 態 に 対 す る 機 構 の 提 案 も 興 味 あ る 。

申 請 者 が 見 い だ し た 比 熱 と 対 磁 率 と の 温 度 依 存 性 の 異 常 は 、   こ の 系 の 低 エ ネ ル ギ ー

励 起 が 発 散 す る ほ ど 多 数 存 在 す る 異 常 な 系 で あ る こ と を 示 す 。 例 え ば 2チ ャ ネ ン ル 近

藤 効 果 理 論 の 厳 密 解 は 絶 対 零 度 で の 残 留 エ ン ト ロ ピ ー が 残 り 、 熱 力 学 の 第 三 法 則 に 矛

盾するほど低エネルギ一励起が存在する。  この様な系は無限小の小さな摂動に対して

も不安定である。  申請者がここで見いだした異常は小さな摂動が効いてくる低温領域

では変更を受けると期待される。更に低温領域を実験的に調べ、非フェルミ液体的振



る舞 いがど れほど絶対零度近くまで続くのかどうか興味のある点である。逆に小さな

摂動が効いてこないほど高温だが、まだ充分低温ならば、  この様ナょ異常があっても差

し 支 え な い と 考 え ら れ る 。

結 諭と して 、非 フェル ミ液 体が 問題に なっ てい る潮 流のな かで 申請 者が示した5f

電子系の非フェルミ液体的振る舞いは学会に大きなインパクトを与えると期待でき、

学術的に評価できる。  また、  この論文を纏めるにあたり示された申請者の能力、試料

作成 にお いて 、物 理量の測定において、理論的検討においての各分野で示された申請

者の能カも評価できる。以上の点で、審査員全員はこの学位申請論文は充分に学位授
与に値すると判断した。


