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論 文 内 容 の 要 旨

少数キャリア一系希土類化合物磁性体には,通常のへビーフェルミオン物質と似た物性を示すものがある｡ しかし,これ

はへビーフェルミオン状態が実現していることによるものか,あるいはまったく異なるメカニズムによるものかが明確にさ

れておらず,この間題の解明に,実験的また理論的見地から興味が持たれている｡ 本学位申請論文は,同化合物であるYb

モノプニクタイドYbX(Ⅹ-N,P,As,Sb)を研究対象とし,主としてパルス核磁気共鳴法 (NMR)を用い,超低温度域

まで含めた実験を行い,その結果を考察 ･解釈したものである｡

本論文の第1章では,本研究の実験的,理論的背景,ならびにこれらを踏まえた研究の目的が述べられている｡

第2章では,本研究で用いた試料の作成方法と実験方法が述べられている｡本研究で対象とした物質の融点や飽和蒸気圧

が高いことから,申請者は石英管やタングステン柑堀を用いた高温における閉鎖系での試料作成を行っている｡ 特にYbSb

については,インコングルーエント化合物であるため,Ⅹ線回折による試料評価を行っている｡実験方法に関しては,

NMRの実験装置と,20mKまでの超低温での測定を可能にした3He-4He希釈冷凍機について説明している｡

第3章では,非磁性プニクトゲンⅩの原子核をプローブとしたNMRの実験結果が述べられている｡ 測定したのは,

NMRスペクトル,ナイトシフトK,核スピン-格子緩和時間Tlで,プニクトゲンが異なる試料について系統的に調べて

いる｡特にYbAsに関しては,希釈冷凍機を用いて20mKの超低温度域まで詳細なNMR測定を行っている｡

第4章では,実験結果の解析と考察が述べられている｡ 申請者は,特にYbAsに関する実験結果に着目し解析を行って

いる｡まず,転移点 (0.5K)近傍でのNMRスペクトルの解析からは,0.4K-0.6Kにおいて,常磁性状態と秩序状態が

共存すること,また,相転移は1次転移的であること,さらに,秩序した磁気モーメントの大きさは,結晶場の基底状態か

ら期待される値のほぼ半分に縮んでいるという知見を得ている｡ これらの結果は,従来ほかの実験で示唆されていたことを

微視的測定にもとづいて実験的に検証したものとなっている｡ 一方,核スピン-格子緩和時間Tlの温度 (T)依存性の解

析からは,0.2K以下の低温おいて (TIT)~1--定借というフェルミ流体的な関係が成立していること,また,その-定

借が,YbAsと同じバンド構造をもつ非磁性化合物LuAsにおける値に比べて100倍にもなることを兄いだしている｡ この

ことが,キャリアー数がきわめて少ないYbAsにおいて,ヘビーフェルミオン状態が実現していることの実験的証拠であ

ると結論している｡ さらに,フェルミ流体的な振舞を特徴づける (TITK2)--1の値が,YbAsと秩序を示す通常のへビーフ

ェルミオン物質とで,ほぼ同じ値になることを示すことにより,YbAsにおけるへビーフェルミオン状態の実現を検証して

いる｡

YbAs に関する実験結果以外に,プニクトゲンの異なる試料についての常磁性状態におけるナイトシフトKや帯磁率x

の実験結果の解析から,全てのYbモノプニクタイドにおいて超微細結合定数を評価することによって,プニクトゲンの S

電子が超微細場の値に重要な寄与をしていることを明らかにしている0

一方,核スピン-格子緩和時間の実験結果とその解析からは,Ybの4f電子の揺らぎが,通常のへビーフェルミオン物
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質と同じ振舞をすることが示されている｡ さらに,4f電子の揺らぎのプニクトゲン依存性から,YbSbの性質は他のYbモ

ノプニクタイ ドとは異なることが示されている｡ YbSbは他のYbモノプニクタイドとは異なり5K付近で何 らかの転移を

起こすことがメスバウアー効果の実験から示唆されてきたが,中性子回折の実験では転移は観測されておらず,転移の有無

さえ明確ではなかった｡本研究では,観測されたNMRスペクトルの線幅の急激な広が りが磁気的相転移によるものとし,

線幅の外部磁場依存性から0.05FLBというきわめて小さな磁気モーメントが秩序することを明らかにしている｡ 秩序 した磁

気モーメントが小さいために中性子回折では相転移が観測できないと解釈することにより,メスバウアー効果と中性子回折

の実験結果が矛盾なく説明されるとしている｡

第5章では,本論文の結論として,YbAsに関して,少数キャリア一系であるにもかかわらずへビーフェルミオン状態が

実現 していることが実験的に示されたこと,また,YbN,YbP,YbAsは定性的に似た性質を持つが,YbSbは他のYbモ

ノプニクタイドとは異なった振舞をすることが明らかにされたことが述べられている｡

論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨

希土類およびアクチナイド化合物には,f電子が伝導電子 と混成することによって様々な異常な物性を示すものがあるが,

そのなかでも高濃度近藤状態,あるいはへビーフェルミオン状態は実験的にも理論的にも多大な興味が持たれている｡この

状態を不純物近藤状態の延長として考えると,磁性イオンと少なくとも同程度の数の伝導電子が必要となる｡ しかし,半金

属希土類化合物には,伝導電子の数がかなり少ないにもかかわらず,ヘビーフェルミオン物質と似た振舞を示す物質がある

ことが知られている｡ これは,ヘビーフェルミオン状態が実現 していることによるものなのか,あるいは他のメカニズムに

よるものなのか,明らかにされておらず,興味ある研究対象として注目されている｡

本学位申請論文は,少数キャリア一系希土類化合物YbモノプこクタイドYbX(Ⅹ-N,P,As,Sb)を対象として,パル

ス核磁気共鳴法による実験を行い,その結果を考察 ･解釈 したものである｡

本研究で対象とした物質の融点や飽和蒸気圧が高いことから,申請者は石英管やタングステン相場を用いた高温における

閉鎖系で,プニク トゲンが異なる試料の作成を行っている｡特にYbSbについては,インコングルーエント化合物である

ため,Ⅹ線回折による精密な試料評価を行っている｡このような試料を用いて,申請者は,非磁性プニクトゲンの原子核を

プローブとしたNMRスペクトル,ナイ トシフトK,および,核スピン-格子緩和時間Tlの測定を系統的に行っている｡

特にYbAsに関しては,3He-4He希釈冷凍機を用いて,20mKという超低温までの詳細な測定を行っている｡

申請者は,特にYbAsに関して20mKまでの超低温度域での実験結果の解析から以下のような新 しい知見を得ている｡

まず,転移点 (0.5K)でのNMRスペク トルの詳細な解析からは,0.4K～0.6Kにおいて常磁性状態と秩序状態が共存す

ること,また,転移は1次転移的であること,さらに,秩序 した磁気モーメントの大きさが結晶場の基底状態から期待され

る値のほぼ半分に縮んでいるということである｡これらの結果は,中性子散乱やメスバウア-の実験で示唆されていたこと

の微視的測定からの実験的検証となっている｡ 一方,核スピン-格子緩和時間の温度依存性の解析からは,0.2K以下にお

いて (TIT)~1--定借 というフェミル流体的な関係が成 りたつとともに,その一定借がYbAsと同じバン､ド構造をもつ非

磁性化合物 LuAsにおける値の100倍にもなるということである｡ このことがキャリアー数がきわめて少ないYbAsにおい

て,ヘビーフェルミオン状態が実現 していることの実験的証拠になっていると結論している｡ さらに,フェルミ流体的な振

舞を特徴づける (TITK2)~1の値がに関して,他の多 くのへピーフェルミオン物質と比較することにより,YbAsにおける

値は,秩序を示す通常のへビーフェルミオン物質における値 と,ほぼ同じであることを示 している｡申請者が対象とした

YbAsを含め,このような総合的な定量的比較はこれまで行われたことがないもので,ヘビーフェルミオン化合物の磁気的

性質を究明する上で,意義深いものと言えよう｡ このようにして,キャリアー数が少ないにもかかわらず,YbAsにおいて

ヘビーフェルミオン状態が実現 していることが実験的に明らかにされている｡

また,YbAsを含む他のYbモノプニクタイドに関しても,常磁性状態におけるナイ トシフトおよび核スピン-格子緩和

時間についての,プニクトゲンを変えた系統的な実験を行っている｡ ナイトシフトの実験結果からは,全てのYbモノプニ

クタイドについての超微細結合定数を見積 り,その機構に関して,非磁性核の S電子が非磁性核における超微細場の値に重

要な寄与をしているという知見を得ている｡また,核スピン-格子緩和時間の実験結果からは,Ybの4f電子の揺らぎの
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温度依存性が,通常のへビーフェルミオン物質における温度依存性と似た振舞をすることを示すことにより,全てのYbモ

ノプニクタイドにおいてヘビーフェルミオン状態が実現しているということを,異なった視点からも明らかにしている｡一

方,YbSbにおけるf電子の揺らぎの大きさが,他のYbモノプニクタイドにおける値とは異なることを見出すことにより,

YbSbの特異性を明らかにしている｡ また,申請者は,YbSbにおいて,0.05FLBというきわめて小さな磁気モーメントが秩

序していることを示すことにより,これまで矛盾しているとされてきたメスバウアー効果と中性子回折の実験結果が矛盾な

く説明できるとしている｡

以上のように,申請者は,本学位申請論文において,YbAsは,少数キャリア一系希土類化合物であるにもかかわらず,

ヘビーフェルミオン状態が実現していることを実験的に明らかにした｡また,Ybモノプニクタイドの系統的なNMR測定

の結果,YbN,YbP,YbAsは似た性質を持つこと,YbSbは他のYbモノプニクタイドとは異なった振舞をすることを明

らかにした｡以上,申請論文の内容は,現在当該分野で議論になっている問題に対して重要な知見を与えるものとして高く

評価できるとともに,磁性に現われる多様性の一面を示した業績として本研究科での環境物性解析の研究に寄与するもので

ある｡

よって本論文は博士 (人間･環境学)の学位論文として価値あるものと認める｡ また,平成10年1月23日,論文内容とそ

れに関連した事項について試問を行った結果,合格と認めた｡
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