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三元系ウラン化合物U2TSi3(T=遷移金属)におけるスピングラス的振舞い

東北大 ･金研 李 徳新､塩川 佳伸

1はじめに

ウランを含んだ化合物において､ウラン原子の5f電子と配位子原子の S,p,d電子の混
成状態によって多彩な物性が発見されており､重い電子系､遍歴電子系､価数揺動系､スピ

ン揺動系､磁気秩序系などが典型的な例である｡最近､新三元系 U2TSi3(T-遷移金属)が合
成され､結晶構造及び原子配列が明らかにされている｡U2CuSi;を除くこの系の化合物はAIB2

型六方晶構造を示し､そのうちU2RuSi3とU:OsSi3は格子点上の原子が規則的に配列するが､
他の化合物ではU原子を除き､M原子とSi原子がランダム配列することが既に報告されてい

る(一･2)｡このU原子の局所環境のちがいのために､U2TSi｡においてスピングラスなど異常磁性
を示すことが期待されている｡我々はこの異常磁性の発見及び解明のために､U2TSi】(T-Fe,
Co,Ni,Cu,Ru,Rh,Pd,Ir,Pt,Au)の多結晶を作製し､詳細な物性研究を行っている｡

ここでは､これまでに得られた実験結果をU2PdSi3､U2RhSi｡及びU2RuSi3中心に報告する｡

2実験方法

まずテ トラ･アーク炉を用いて､各構成金

属元素をアーク溶融することによって試料を

得た｡その際､均一度をよくするため溶融と反

転を4回繰り返した｡その後､試料の一部を粉

末化し､‡線回折によって結晶構造の決定及び

試料質の評価を行った｡その結果､U2PdSi3､

UlRhSi3及び U2RuSi3試料は AIB2型の single
phaseを示している｡不明の相は見られなかっ
た｡そして既に育成した試料に対して磁性測定

用 SQUIDでAC磁化率の周波数依存性､DC磁化
率の磁場依存性､磁化､磁気緩和過程を測定し

た｡電気抵抗と比熱はそれぞれDC四端子法と
断熱法で測定した｡

3実験結果と考察

図 1に零磁場冷却した U2PdSi3,U:RhSi3,

U:RuSi】の比磁化xIFC-M:FC/H(以下DC帯磁率と
呼ぶ)の温度変化の磁場依存性を示す｡試料

U2PdSi3のxzFC曲線は以下の特徴を持っている｡
(1)低い外部磁場を印加すると､特徴温度

T-でsharpなど-クを示しており､何かの磁気
転移を示唆している｡(2)一般的な反強磁性

体と比べて､この帯磁率のピークは外部磁場に

対して敏感に応答する｡磁場増加と共にこのピ

ークはブロー ドになり､ピークの位置は低温側

に移動し､ピークの大きさは小さくなる｡これ
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は典型的なスピングラスの特徴である

(3･4)｡U!RhSi3のDC帯磁率ピークの磁場依

存性がU2PdSi3よりはるかに強い｡また､

H=10Gで､Trより高い温度のTc-25Kから 一 0.5

x値が急増し､強磁性的な相互作用の存 晋

在が示唆した｡尚､U2RuSi3は1･8ほ で 忘 o
常磁性的な振舞を示している｡ ー 0.04

日2PdSi3と U2RhSi3の磁場中冷却 (FC) ≡
及び零磁場中冷却 (ZFC)帯磁率は図2に 主 0.02
示す｡低温側ではっきり不可逆磁性を示

している｡U2PdSi3の場合は､FC帯磁率x

FC曲線にT-T-で折れ曲がりが見られたが､
大きなピークは見られなかった｡しかし､

ZFC帯磁率xzFC曲線はT-Ttで sharpなど
-クを示している｡不可逆磁性はT-T-か
ら現れ､T-より高温側でxFCとx:FC曲線
はよく一致し､常磁性的な振舞いを示し
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図2 磁場中冷却 (FC)した及び零磁場中

冷却 (ZFC)したU2PdSi3とU2RhSi3の帯磁
率の温度依存性｡

ている｡これもスピングラス物質の典型的な特徴であると考えられる｡類似な現象がU2RhSi3
においても見られたが､大きな相違点はU2RhSi3の不可逆磁性が T-Tir〉T-から現れ､磁場小
さくなるとTirがTc-25Kに近づいていくことである｡
スピングラス物質にとして､もう一つ重要な実験現象は残留磁化の存在とその長時間緩

和現象である(3･4)｡ それはU2PdSi3及びU2RhSi3に対すて観測された｡また､U2RhSi3の場合は

T〈T-のとき非常に低い外部磁場をかけても磁化曲線は急に立ち上り､強磁性的な相互作用が
短距離範囲で存在すると考えられる｡磁気緩和効果を観測するとき､まず､零磁場で試料を

50K(>T-)から目標温度まで冷却する｡そして､5000Gまでの磁場を5分間印加した後､零
磁場とし､この時刻をt=0として測定を開始した｡測定結果を図3に示している｡特徴的な

ことは､二つ試料の磁気緩和時間が非常に長く､残留磁化がいずれも3時間まで観測できる

ことである｡
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図3U!PdSi｡､U2RhSi3の残留掛ヒの時間依
存性｡
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実験で観測されているスピングラス

現象の中で最も重要な特徴は交流帯磁率

の周波数依存性である｡普通の強磁性ある

いは反強磁性転移に起因する交流帯磁率

のピーク温度の周波数依存性は6桁の周

波数変化に対しても観測できない｡これに

対して､スピングラス転移に起因する交流

帯磁率のピーク温度の周波数依存性は僅

か数倍の周波数範囲で観測できる(4)｡

U!PdSi3と U:RhSi;に対する測定結果を図4

に示す｡二つ試料の交流帯磁率の実部xac'

に特徴温度 T-でピークが現れた｡周波数

が大きくなると T-は高温側に移動し､

1000Hzまでの範囲で Tlの明らかな周波数
依存性が見られた｡

上で述べたように､U2PdSi3とU:RhSi3
の帯磁率の測定結果により､ある特徴温度

TfでU2PdSi3とU2RhSi3はそれぞれsharpな
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図4U2PdSi｡､U2RhSi｡の交流帯磁率の温度
及び周波数依存性｡

0
06

(,
a)O
E
L_
ゞ

｢V
U

丁

.
;I.
1.mT.:
i.TL･
T{:.:/'.:..-.'J.:
,-.L.1.....I,I..I.日
1....i..:
:,:'T:;.,<1

.I"
-.:.1TJlt:.:"
l.朴
:.TT/I:I:I;I::
.I.ll,7･.TI.I,,..,.i
+

I.-.I:
..::M.川...T=I:I:.

7:J
:

..榊:
;
:I,:-

1
.1

;::
,I-

.:
,'

･
.,I..I.,.,I:,.:;,7i:..,1

20

T(K)

図5 U2PdSi;､U2RhSiいU2RuSi】の低温比熱｡

ピークを示しており､スピングラス転移を示唆している｡これを確かめるために､図5のよ

うな 1.6KまでU2PdSi3､U2RhSi】､U2RuSi3の比熱を測定した｡この温度領域では核比熱の寄与

を無視すれば､図4の測定結果は磁気比熱､電子比熱､格子比熱の三つの部分から成る｡U2PdSi3
とU2RhSi3の比熱はT=Tfで普通強磁性或いは反強磁性転移に対応する比熱ピークが示さない｡

この事実から二つの試料の磁気比熱はT-T-で異常がないことが判明し､この温度で現れた帯

磁率のピークは二つ試料の磁気秩序に起因するものではないことを明らかである｡一方､

U2RhSi3のC-T曲線は､T=Tc-25K(〉Tt=19.3K)で小さなブロードなど-クを現れ､これは25K
から低磁場DC帯磁率の急速増加と対応し (図 1)､強磁性短拒秩序の存在が強く示唆した｡
一方､図5の中には三つの試料のC/T-T2曲線を示している｡5くTく10Eの比熱データからT-0
Kに外そうした三つの試料の線形比熱係数γ値はそれぞれ 180､165及び107mJ/K2TnOIUに

達する｡通常､スピングラス物質の低温磁気比熱は温度に比例する(4)が､スピングラスでな

いU2RuSi3のγ値も 100mJ/K2moIUを超えることにより､U2TSi3系の物質は重い電子化合物
である可能性が高いと考えられる｡
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ウランー遷移金属化合物に対するd-f及び S(p)-f混成効果が物性に大きな役割について

報告されている(5･6)｡以上述べてきたように､新三元系ウラン 遷移金属化合物U2PdSiいU2RhSiい

U2RuSi3は興味深い物性を示す｡d-f及びS(p)-f混成効果がこの系の異常磁性にも重要な役割

を果たしていると考えられている｡結晶構造の解析結果から判るように､U2PdSi3中の Pd及
び Si原子はほぼランダムに配列する｡それによるPd及び Siに媒介する強磁性と反強磁性

U-U交換相互作用はランダム分布になり､ある特徴温度 T.以下でU原子の磁気モーメントは

ランダム方向に凍解され､スピングラス状態を形成されると考えられる(7)｡U2PdSi;と比べて､
U2RhSi3中のRh及び siの原子配列のランダム程度は小さく､一部分のSi原子は規則的な配
列を示す(2)｡それはスピングラス転移温度より高温側で短距離強磁性転移を引き起こし､低

温でいわゆるクラスタグラス状態になる原因であると考えられる(8)｡一方､U2RuSi3において
すべてのU,Ru及びSi原子は規則的な配列するので､この化合物は予想の通りスピングラス

のような異常を示さない｡

4 結論

U2PdSi】は以下の特徴を持っている｡(1)特徴温度 Ttが存在し､I(T)-T曲線はTrで
peakが認められる｡(2)このpeakは外部磁場に敏感する｡特に､低磁場側で磁場増加と共

にpeakの位置は急速的に低温側に移動する｡(3)比熱の測定結果から､この帯磁率のpeak

は長距離磁気秩序に起因するものではなく､T=T-で強磁性及び反強敵性以外の特別な磁気転

移を起こると考えられる｡(4)TくT-で､不可逆磁性､即ちFC-ZFC効果が現れる｡(5)非常
に長い磁気緩和時間を持っている｡(6)低周波数範囲で交流帯磁率の明らかな周波数依存性

が見られた｡これらは典型的なスピングラス特徴である｡U2PdSi3はスピングラス物質である

ことを明らかにした｡U2PdSi3と比べると､U:RhSi3は単純なスピングラス凍結だけではなく､
強磁性短足巨離秩序を伴ったスピングラス物質 (クラスタグラス)あると考えられる｡一万､

日2RuSi】においては常磁性的な振舞が 1.6Kまで観測された｡
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