
Ce化 合 物 に お け る近 藤 格 子 の 形 成 - コ ヒー レン ス効 果 -

筑 波 大 学 ･物 質 工 学 系 大 貫 昏 睡 ･小 松 原 武 美

希 薄 系 (イン コ ヒー レン ト) 近 藤 効 果 で 有 効 な エ ネ ル ギ ー尺 度 で あ った近 藤 猛 虎 TK､す

な わ ち 局 在 ス ピン の 消 失 す る温 度 は ､ C e化 合 物 の 場 合 ､括 晶 場 効 果 に よ り4 f準 位 は分

裂 して い る の で T K は 温 度 と と も に変 化 し､ 低 塩 で ス ピ ンが基 底 状 態 に 落 ち つ い た 時 に は ､

局 在 ス ピ ン を担 う C eの結 晶横 道 の 周 期 性 に 伴 う コ ヒー レン ス効 果 に よ っ て 新 しい状 態 に

至 るた め ､ TK は エ ネ ル ギ ー尺 度 で は あ るが物 性 を 明 確 に特 徴 付 け る特 性 温 度 で な くな っ

て しま う｡ 新 しい コ ヒー レ ン ト状 態 が 開 始 す る特 性 塩 度 を Tc｡h と呼ぶ こ と に し､ コ ヒー

レン ト状 態 に お け る物 性 の 現 状 を ､ 最 近 我 々が 発 見 した C eC u 6 を 中 心 に して 稚 告 す る｡

I)

§ 1 C e化 合 物 の 分 類 と紡 晶 場 効 果

C e (4 fl) の 4 fス ピ ン の 局 在 度 ､ 言 い替 え れ ば 4 f電 子 と忘 蒔 電 子 の 混 成 の 度 合

に よ り表 1に示 す よ うに C e化 合物 は分 芙百き れ る｡ この 中 で (I)と (2)の 物 質 群 で は 混 成 の

度 合 が強 い た め ､ 4 f準 位 の 結 晶 場 分 裂 は な い｡(3)以 上 は 明 瞭 と な るが ､ C eC u‥.6 の 場

合 は帯 磁 率 の 異 方 性 ､ シ ョ ッ トキ ー 比 熱 の 存 在 か ら､ 二 重 縮 退 が 三 つ に分 裂 した 準 位 間 ra_

△1と △ Pは そ れ ぞ れ 70Kと 150k程 度 と予 想 して い た ｡ 2)最 近 ､非 弾 性 中 性 子 .散 乱

の 実 験 が 吉 沢 民 ら3)に よ って 行 わ れ ､ 6.5rReV と 12meV 付 近 に ゆ るや か な ど- ク が 兄 い

だ さ れ た が ､ C eCu2S i2 と比 較 す る と､ そ の 強 度 は極 め て 小 さ い｡ 青 沢 氏 らは一更 に C

eC u 8 の 低 温 比 熱 係 数 が 磁 場 で 著 し く減 少 す る実 験 結 果 をふ ま え て ､磁 場 を 印 加 す る実

験 を行 った ｡ そ の 結 果 ､ 中 性 子 散 乱 の セ ン トラル ピー ク が 磁 場 で 著 し く減 衰 す る こ と を兄

い だ し､ セ ン トラ ル ピー ク が ､ 比 熱 係 数 と関 連 して い る こ と を実 証 した ｡

表 l Ce化合物の分類

性質 物質名 r(mJ/moJ.K2)

l)遍席

2)遍歴と局在

3)コヒーレント近藤系

4)インコヒーレント近藤

と磁気秩序

5)その他

CeRu2,CeRh2 10

CeSn3,CePd3 40

CeCuS,CeAl3 1000-2000

CeCu2Si2

CePb3

Celn3,CeAl～ 100～200

CeB6
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§2 コ ヒー レン ス効 果

(1) 電 気 抵 抗

表 1に 掲 げ た C e化 合 物 の 混 成 効 果 の 様 子 は ､ C eR u2ー (C.eSn3･ C eP d3).+

(c ec u6､ C eCups i2).+ (C eP b3､ C e In3､ C eA le) と見 て ゆ くと理

解 しや す い｡ 図 1に C e化 合 物 の 電 気 抵 抗 の 濃 度 依 存 性 を示 す ｡

き て ､ 以 前 我 々は C exL a._xB6や C exL a‥xA 12系 の xの 全 濃 度 で近 藤 効 果 が 撞

き て い て ､ C exL a1-XA 12で は 10 0 Kか ら 3 0 0 Kの 高 温 領 域 で の 電 気 抵 抗 の - 1nT

の 傾 きや 帯 磁 率 の 8,が xに よ らず ほ とん ど同 じで あ る こ と を報 告 した ｡ この 実 旗 結 果 は C

e化 合 物 の 場 合 ､ Xの 全 潰 度 で Kondoサ イ ト間 の相 互 作 用 は 弱 く､ 独 立 して溝 舞 っ て い る と

考 え て 良 い こ と を 明 らか に した ｡ こ れ は ､ 山 田 ､ 半 沢 ､芳 田 氏 4)に よ って ､ Ce化 合 物 の

場 合 ､ 6圭 の 大 き な縮 重 度 に よ って TKが 大 き くな り､ RKKY相 互 作 用 を抑 制 す る こ と か

ら甥 論 的 な 説 明 が 与 え られ た ｡ しか し､ C exL al_NA 12系 な どで は ､ や は り低 温 に な る

と RKKY相 互 作 用 が 打 ち 勝 って しま い､ 反 強 磁 性 相 に な るた め ､ 低 温 で の 近 藤 状 態 の 性

質 を抽 出 す る こ とが 国 策 で あ っ た ｡ 最 近 発 見 され た C eC u 8は磁 気 秩 序 が な く､ そ の う え

大 聖 良 質 単 結 晶 が 育 成 で き るた め ､ 実 旗 を極 め て 容 易 に した ｡ 図 2は住 山 ､小 田 ､ 永 野 氏

と共 に行 っ た C exL al-XC u6の 電 気 悲 抗 の 濁 度 依 存 性 で あ り､(b)園 は フ ォ ノ ン 部 分 を

差 し引 い た磁 気 的 な 電 気 抵 抗 p .=p c.xL.1-xCu6-P L.Cu6を (C)団 は C e当 りの 磁 気 的 電 気

抵 抗 を しめ す ｡

図 2(C)を見 る と､ C eの 濃 度 Ⅹの 増 大 と共 に希 薄 系 で の 3 2 0 JLa cm の 残 留 抵 抗 値 を

示 さ す に ､ C e濃 度 Ⅹに ほ ぼ 比 例 して 減 少 す るの は近 藤 サ イ ト間 に新 しい相 互 作 用 が 生 き

れ ､ あ た か も ､ 二 つ の 近 藤 サ イ トが一 つ に ､三 つ が 一 つ に 見 な さ れ る よ うな コ ヒー レ ン ス

効 果 が Ⅹの 増 大 と共 に働 き､紡 島 全 体 に コ ヒー レン ス効 果 が 波 及 した の が CeCu6で あ る

と環 解 され る｡ コ ヒー レン ス効 果 の微 視 的 描 像 は今 後 の 理 論 の 発 展 を ま た ね ば な らな いが ､

残 留 抵 抗 値 が 図 3(a)に実 線 で 示 したNordheimの 法 則 (ax(1-x):た だ し α=320LLCZcTTは 希

薄 系 の ユ ニ タ lJテ ィ tJミ ッ トか ら決 定 さ れ た｡ ) の 曲 線 に 良 く一 致 す る こ と に注 目 しな け

れ ば な らな い｡ つ ま り､ Ⅹ (1- Ⅹ) は格 子 点 に C eと L aの 両 原 子 が ば ら まか れ る不 規

則 度 を表 し､ 互 いに 異 な る イ オ ン の 作 る周 期 性 か らの 偏 差 に電 子 散 乱 が 比 例 して い る と見

な さ れ る ｡ つ ま り､ CeCu 6の コ ヒー レン ト状 態 は f電 子 が 完 全 に 遍 歴 状 態 とな っ た こ と

を 意 味 す るか も しれ な い ｡

な お ､ C eC ueは約 0.15K以 下 で 電 気 抵 抗 に T2依 存 性 が 兄 い だ き れ ,そ の 時 の p =

p 切+AT 2の 係 数 A は電 流 方 向 に よ り其 方 的 で あ るが平 均 す る と 8 7LLQcm/K 2で あ り,

こ れ を通 常 の C U や A lの 1018- 10-TLLa cm / K2と比 較 す る と辱 め て 大 き く､ い わ

ゆ る へ ビー フ ェル ミオ ン を形 成 して い る こ とが 分 か る｡ こ こで 注 目 した いの は ､ pRや Aが

orthorhombicの 結 晶 に流 す電 流 Jの 方 向 に よ って 異 方 性 が あ るが ､ A/ PAは J//a,b,C

軸 に 対 し143/18,41.6/5.7,76.3/11で 約 7.5の 一 定 値 を 示 す こ とで あ る ｡
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(
∈

U
.
u
TJ
J0
E
d

0

0

′ヽ

2
-

0 0.5 1.0

CeALQ,_xCus

0.5

XinCeスLQt_xCuS

1.00

0

0

30

m

9

(
3
3
]
∈

U
.U
7J
r
r
U

00●轟 … ?:39 JC:,xLb:lQ-:?SU.

＼ ~~x=.0.字号

0.50
＼ 0.29

04
0.0

＼

TernperQturC･(帆 )

CexLQ._暮Cu●

x; .._.‥二軍 d ub-QXis

0.29..--...-...-.-..........-.....:.-..-...:.ti.._0.90......-..----..-.'l'- 一一OJO94.-.---.----.-..........::.:...0.99‥_ー__........I.....::::'◆
1. --.---..ー-.-.'''-

TemperQtUrer紘)

o

o

0

o

0

0

3

2

(
JUJuJU･U
77

)uJd

X三0.09ん-一一.---..- Ce.LQHCutJ〟b-QXI.S

0_29-.-.-.-..---."....-.-.-......-..-....-

0.50.-.-.-.-.-.-"....l.-.I-.ー■.ー-.■一一●■■lI一●､

ー●..,/ ';;:

0.90.‥._._…….._0.99 -..-...-.-.-..一.●●.〆 〆.-r

10-2 10'- 100 1d lOZ

TernperQtUrC･(KI

図 2.CexLa7_XICu 8の 電 気 抵 抗

図 3･CexLa7-XCu6の 残 留 抵 抗 値
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(2)磁 気 抵 抗

次 に 磁 気 抵 抗 △ p/p =(p (H)-p く0)チ /p (0)の 温 度 依 存 性 を 図 4 に 示 す ｡ 近 藤 効 果 に特

徴 的 な 負 の 磁 気 延 坑 が 赦 10Kか ら出 現 し､ C exL a‥ XC u6の r<0.7で は 図 4(a)に 見

られ る よ う に 0.2K以 下 で は 負 の ま ま一 定 値 と な る｡ と こ ろ が Ⅹ>0 .8で は約 1.5 Kに

極 小 値 が現 れ ､ 0.15K以 下 で 正 博 と な る｡ 負 か ら正 に 変 化 す る温 度 は 印 加 す る磁 場 に よ

って 変 わ り､ H<2 0kOeで は 0 .7 K､ H>3 0kOeで 0.15 K とな る｡ この 間 の 様 子 を

図 5に 磁 気 悲 抗 の 磁 場 依 存 性 で 示 す ｡ 0 .0 7Kで の 磁 気 抵 抗 を 見 る と ､ 20kOeまで 磁 気
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図 5.磁 気 抵 抗



抵 抗 は 増 大 す る ｡ つ ま り･磁 場 に よ り抵 抗 が 増 す こ と は コ ヒー レン ト状 態 が 磁 場 で 壊 され

て い くこ と を意 味 す る｡ 更 に ､ 2 0kOe以 上 で 電 気 抵 抗 が 減 少 す る こ とは ､ 半 ば イ ン コ ヒー

レン ト状 態 に な っ た こ とで あ ろ う｡実 験 繕 臭 を 良 く見 る と ､ 5 0kOe以 上 で 電 気 塘 坑 は再 び

増 大 して い る ｡ この 増 大 は ､ ヘ ビー フ ェル ミオ ン の CeCu 6で サ イク t= トロ ン 質 盤 は 20

0-】0mPぐ ら い に 分 散 して い て ､ 10mの程 度 の キ ャ リ ア の磁 場 に よ る サ イ ク ロ トロ ン

運 動 に よ って 通 常 の 儲 笥 抵 抗 の 増 加 が 加 筆 き れ て い る と推 測 して い る｡

(3)電 子 比 熱 係 数 ､帯 磁 事 ､ P QR､ そ の 他

図 6と図 7に そ れ ぞ れ 電 子 比 熱 係 数 C/Tと帯 磁 率 の 塩 度 依 存 性 を示 す ｡ 1･2〉1-2∫

/ mo7･K2と い う額 め て 大 きな 値 は局 在 磁 気 モ ー メ ン トと伝 等 電 子 の 練 合 に 超 因 して い る｡

そ れ は ､表 1の 電 子 比熱 係 数 と対 応 さ せ る こ と に よ り理 解 され る｡ 藤 田氏 らに よ っ て 測 定

さ れ た C eC u6の 場 合 ､ 0.2 7Ⅰ(に電 子 比 熱 係 数 が 極 大 値 を持 つ こ と に注 目 した い ｡ 園

7の帯 磁 率 の 温 度 依 存 性 を 見 る と キ ュ リー ワ イ ス則 に従 って 降 亨孟と と も に 増 大 して い た帯

磁 率 は ､ 1K以 下 で 一 定 値 とな るが.､ 磁 気 不 純 物 の キ ュ リー 帯 磁 率 で 隠 き れ て し ま い ､帯

磁 率 に ピー ク が あ るか ど うか は 不 明 で あ る｡

ま た北 岡 氏 ら8)に よ る P Q Rの 測 定 で も 図 8に示 す よ う に 0.2K以 下 で l/(T卜T)が 一
定 とな り､ C eC u6は 上 述 の 電 気 氏 抗 ､ 磁 気 宏 坑 ､ 電 子 比 熱 係 数 の 実 験 紡 乗 を捻 合 す る と

0 .2 K以 下 で コ ヒー レ ン ト近 藤 状 態 にな る と結 論 き れ よ う｡
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な お ､ CeCu6の 熱 伝 鰭 や ホ ー ル 係 数 の 温 度 依 存 性 は 結 晶 場 に よ る4f準 位 の 分 裂 が 明･

肝 な C eC u?S i2や C eA I 2等 と速 い ､ む し ろ分 裂 が 明 瞭 で な い ｡ あ る い は 分 裂 が な い

よ う な C eP d 3等 の 振 舞 い に 良 く似 て い る ｡ ま た ､ C exL a7_XC u6(x=0- 1)は orthor

hombic系 か らmonoclinic系 に 紡 晶 構 造 が 変 わ る が ､ 例 え ば C eC u6の 場 合 の 建 造 相 転 移 温

度 は 約 2 0 0 Kで あ り､ 横 波 の C66モ ー ドの 4 0 0 Kで の 音 速 5 2 9m / secは ､ 相 竜 移 直

上 で 3 0m /sec以 下 と な り､ 樺 め て 大 き な ソ フ トニ ン グ が 起 き て い る な ど横 造 相 転 移 の 観

点 か ら も 輿 喋 が 持 た れ て い る ｡ 7)

最 後 に C eC u6の 最 初 の 論 文 を 業 者 ら が 昨 年 の 春 に 発 表 して か ら ､ こ の 1年 半 の 極 め て

短 期 間 の 間 に ほ と ん ど全 て の 物 性 測 定 を 世 界 に 先 騒 け て 行 え た の は 我 国 の 15の 研 究 グ ル

ー プ の 迅 藩 な ご 協 力 と援 助 の 賜 で あ り､ 潔 く感 謝 の 意 を 表 し ま す ｡
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