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黒田 太郎

概要

cepはキ ャ リアー数 がCeの約0.1%と非常 に少 ない- ビー フェル ミオ ン物質

であ る｡ 従来 この物質 は単純 な反強磁性体 と思われて いたが､ 東北大 の鈴木等 に

よる良質 な単結晶を用 いた低磁場 で の比熱､及 び電気抵抗等 の測定の結果かな り

複雑な磁気相図を持つ可能性 が出て きた｡ そ こでこの物質 の強磁場下 での振舞 い

を調べ るため阪大極限物 質研究 セ ンターにおいて最高磁場64T(Tesla)までの磁化

測定 を行な った｡ その結 果4.2Kの磁化 は12T附近で rTの飽和値 に到達す るが､

さらに高磁場側で多段の メタ磁性 を示 し増加 し､60Tで Ce3◆の gJJの値である

2.1FEB/Ceに適 して飽和す る. 多段 の メタ磁性 はかなり広 い温度領域で殆 ど温度

変化 を示 さない｡ 更 に､ とびを起 こす磁場の逆数はOKに外挿す ると等間隔 に並び､

4f系のメタ磁性が起 きて いるかの様 に見 える｡ これよ りフェル ミ面の極値断面積

を求 め ると､約0.017A~2とな り､ 低温でのホー ルの シェブニコフ ･ド･-ー スで

求 め られた値 と一致す るo この事 はそ もそ も-電子近似で取 り扱 われている伝導

電子 の ランダウ量子化が多体効果で ある磁気相転移 に大 き く関 わ ってい ることを

示 している｡
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CePの強磁場磁化過程

1. 序論

ceNをのぞ くCeモ ノプニクタイ ドはキ ャ リアー数が Ceの約0.1-4% と非

常 に少 ない半金 属であるにも関わ らず､ 高密度近藤効果やヘ ビーフ ェル ミオ ン等

の興味 ある物性 を示す事 か ら多 くの関心 を集 めて きた ｡1,2) 特 に､ CeB i,

CeSbは結 晶構造が立方晶NaCl型 であ るに も関 わ らず､ 磁気 モー メン トが

イジング性 を示 し､31 大変複雑な磁気相図を示 す｡ 4･5j それに対 し､ C eP,

ceA sで は､ サ ンプル依存性が大 きく､ 6' 単結 晶 の作成が困難であ る為､

CeB i, CeSbに比 べて これまであまり研究 されて来なか った. また､ r卓が

基底状態になっているCeSb等7)に対 して､ CeP, CeAsでは､ r 7が基底

状態 になってい ると考 え られてお り､ 単純 な反強磁性 を示す物質 と考 え られてい

た｡t5-台〉ところが最近 になって､東北大 の鈴木等 によ りシェプニ コフ ･ド･-I

ス効果が見 られ る程良質の単結晶が作 られ様 々な実験 的成果が得 られた｡ その結

果､ cepは､ 比熱､及 び電気抵抗等 に様 々な異常 を示す事が分 か った｡9-1日 そ

こで､ 我 々はこの物質 の強磁場下で の振舞 いを調べ る事 を目的 と して､阪大極 限物

質研究 セ ンター に於て､ 1.3Ⅹ～77Eの範囲の温度 で最高磁場 64T(Tesla)までの磁化

を測定 した｡ そ の結果､ C ePは強磁場 の もとで C eSb以上 に複雑 な磁気相図

を持 つ事が分か った｡ 本論文では実験の結果 と磁化 の特徴 を示 し､ その原因 の可

能性 について考 察する｡
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2. 物性9111'

cepは図1に示す NaCl型 の結晶構造 を と り､ 格子 定 数 は､ 5.945Aで あ る｡

ceイオ ンは面心 立方格 子 を作 って お り､ Pは Ceに対 して6配位 で あ る｡ 1日

結 晶 中 ceは3価 の イ オ ンと考 え られS=1/2.L=3を持 ち､ L-S結 合 によ りJ=5/2が基

底状 態 とな って い る.12) この基底 状態 は立方 晶 の結 晶場 に よ りJ=5/2がr7(2重縮

過 )r.,i(4重縮退 )に分 か れて お り､ rTが基底 状 態 と考 え られて いる｡12'従来 この

物質 は､ 単純 な反 強磁性 を示 して い ると思わ れて きた6-き)が最 近東北大 の グルー

プによ り良 質 の試 料 (#1,#2)が作 られ以 下 に示 す 様 に様 々 な異常 が発 見 されて い る｡

CePの特徴 はキ ャ リアー数 が Ce原子当 り約0.001(個 ) と非常 に少 ない事 で

あ る｡91'#2の試 料 で は､シェブ ニ コフ ･ド･- ー スの測定 に0.7K､6T以上 の磁場 で

成功 してお り､ 極 値 断面 積が約0.02A~2と大 変小 さい ホー ルの フ ェル ミ面 が見 つ

か って いる｡'J'' 又､ 比熱 によ り求 め られた電 子 比熱係 数 Tは､ 42(mJ/mol･K2)と大

き く､ 伝導電子 が非常 に少 な いヘ ビー フェル ミオ ン物 質 と考 え られて い る｡-911日

更 に､ 図2に示 され る様 に電 気抵 抗 の温度依 存 性 に､ 高 温 側 でlnT依存性 が見 ら

れ高 密度近 藤効 果 を起 こ して い る といわれて い る｡ 9~11' 帯 磁率 は図3に示 す様

に高 温 でキ ュ リー ワイ ス別 に乗 って お りキ ュ リー温度 は22X､ 有効磁 気 モー メ ン ト

は2.41LLB/Ceで あ り､ 後 者 はCeい の値2.54LL巨/Ceとは ぼ一 致 して いる｡'J) これ ら

の振 舞 いはE.T.H.の単結 晶で も見 られて お りl‡t'大 きな サ ンプル依存性 は見 られな

い｡ 低 温で はキ ュ リー ワイス別 か らはず れ るが､ 破線 で示 され る様 に､ 結 晶場分

裂 (A/kB:170K12))を考慮 にい れ る と10K以上 で は比 較 的 よ く合 う｡ さ らに低温側

に ピー クが見 られ る｡ これ は比熱 や電気抵抗 の ピー ク に対 応 して お り､ ネー ル点

(TN:10.2X)と思 われ るo この ネー ル点 に対応 す る比 熱 の ピー クは図4に示す様 に
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CePの強磁場磁化過程

磁場 の増加 に伴 い2つに分裂 し､ さらに､ 5T以上の磁場で低温側の ピー クは更 に

2つに分裂 している｡9-1日 この比熱の ピークは#1よ り#2のほうが顕著 に現れてい

るが､ 磁場依存性 には殆 ど変化が見 られていない｡ この比熱及 び磁気抵抗 の測定

により作 られた磁気相図が図5であ り､ 複雑な磁気相図を暗示 してい る｡ これ らの

磁気構造の決定 の為には､中性子回折が必要ではあるが､それに必要な大 きさの試

料がまだ作 られていない. 又､図6に示す様に磁化は低磁場で約0.2〝8/Ceの フェリ

磁性 を示 し､4.5T以上で は直線的に増加するが10Tの磁場で も飽和の傾向を示 して

いない｡13)

3.実験方法

3-1 試料

実験 には､東北大学磁気物理研究室 の鈴木等 により､再結晶法 により作成 された試

料.o うち､高品質 のC eP(#2)を使用 した. C ePは融点が非常 に高 くPの蒸気

圧が高 い為､stoichiometricな試料 を作 る事が大変困難である｡ その為､ 作成 時に

pをCeの1.1倍仕込 んでこの試料 は作 られている｡1日

この試料 の電 気抵抗 は､ 4.2Xで約20LLQ･cmまで下が っている9･1日)為､ 測定 に

用 いたパル ス磁場 でのskindepthは約5m と小 さい｡ 従 って大 きい試料では渦電流

の効果が無視出来 ないので磁場に垂 直方向の厚 さが0.1mm程度の薄い8個 の試料 (約

0.1x2x2mm･'3)を[100]の方向に並べ､ テフロンでできたサ ンプルホルダー中にア ピ

エゾング リースにより固定 した｡
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3-2測定 システム

磁化測定 は阪大極限物質研究 セ ンター超強磁場部門 においてD-2マグネ ･y トシ

ステム14)を使用 し､ 1.3-77Ⅹの温度で最高64Tまで行 った｡ 測定系のブ ロック図

を図 7に示す｡ マ グネ ッ トは､ 内径60¢､1層型 の150(1L)60と内径20¢､ 2層 型 の

150(2L)20の2タイプを用 いた｡前者 は最高磁場50T､後者 は70Tであ り､パルス幅 は各

々約400jLSeCであ るO 磁化の測定 は磁化 ピックアップ コイル法 15)を使用 したO こ

れは､ 磁化測定用 のA. B コイル とその補正用の Cコイルか らなる｡ A. Bコ

イルは各々逆位相 につなが ってお り､ 磁性体 の作 る磁 束のみを取 り出せ る様 に巻

数 と面積が調節 してある｡ 1ター ンの Cコイルは補正用 に用い られる｡ 磁化 は時

間微分 の形で拾 い込 み､ デ ジタルメモ リーに記憶す る｡ 実際の測定で は､ ブ リッ

ジ回路を通 して も完全 にはキ ャンセルで きない為､ 試 料を入れた時 と抜 いた時の

2回測定を行い､ マイクロコンピューターによ りその差を取 る事で磁化 の時 間微

分dM/dtを得 る｡ これ を､ 数 ター ンの磁場 ピックア ップコイルにより同時 に測定 さ

れた磁場の時間微分(川/dtで割 る事 によ り微分帯磁率dM/dtIを得た.

一層型マグネ ッ トでの温度変化 は､広 い内径を利用 して､ 自動温度調整 システ

ムにより温度調節 す る｡16) 2層型マグネ ッ トで は内径が 20卓と小 さい為､ 1層

型 マグネ ッ トの様 に自動温度調整 システムを用 いるのが困難で ある｡ その為 デュ

ワー内のヘ リウムが蒸発 して温度が 自然上昇 し､ 目的 の温度に達 した ところで､

磁場 を発生 し磁 化測定 を行 った｡
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CePの強磁場磁化過程

4. 測定結果

図8に上 り磁場で見 た磁化 の微分帯磁率 (dM/dH)を示 す｡ 4.2Kに於 ける微分帯磁

率 は､ 低磁場側 に3つ の ピー ク(1-∩)を示 した後､ 約12Tで急激 に減少 しして いる｡

更 に高磁場側で は､ 直線 的な磁化の伸びに対応 した微 分帯磁率 の上に f～ aの ピ

ークが見 られて お りこれ らは高磁場側に行 くに従 い大 きくな っている0 12Tよ り低

磁場 側 の ピー クはTNに近づ くに伴い小 さ くな ってい るが､ 1を除いて温度依 存性

は見 られない｡ 又､ TNより高温側で jの ピー クが急激 に小 さくなるのに対応 して､

iの ピークは大 き くな って行 き､温度の上昇 と共 に高磁場側 に移動す る｡ 低磁場

側の ピーク(i～ n)は温度 の上昇 に伴 い､ 強度､ 位 置共 に著 しく変化 したのに対 し､

高磁場側の微分帯磁率 の ピー ク(a～ h)は殆 ど温度依存性を示 さず､ ほぼ一定 の磁

場で見 られ る｡ 更 にこれ らの ピー クは温度 の上昇 に伴 い鋭 くな って行 き､ 低温側

で見 えなか ったg.hの ピー クも見えて くる｡ 又､ bの ピー クはTNより高温側で見 ら

れて お り､ この ピー クの成長 に伴 いCの ピー クは小 さ くなっている様 である｡ これ

ら高磁場側 に見 られた ピーク(a～h)は､35K以上 の温度で急激に小 さ くな り､ 40K

でほぼ見えな くな ってい る｡ 図 9は下 り磁場 で見 た微分帯磁率を示 している｡ 下

り磁場 では､ hの ピー クが見 られないが､ 上 り磁場 と同 じ傾向を示 して いる｡ 従

って､ 以後主 と して上 り磁場 のデーターで考 える｡ 図8に示 した4.2Kの微分 帯磁

率を積分す る事 によ り､ 図10に示 される磁化曲線 を得 る｡ 磁化 は､ 1Tの磁場 で ヒ

ステ リシスを伴 う自発磁化を示 した後､4.5Tよ り高磁場側ではぼ一定 の割合で増

加 している｡ 磁 化曲線 の この部分 を零磁場 に外挿 してや ると､ ほぼ原点 をよ ぎっ

てお り､ さらに磁化 は約12Tで飽和 している｡ 12Tよ り高磁場側 の傾 きを図 に示す

様 に零磁場 に外 挿 してや ると磁化 の大 きさは､ r了の磁気モーメン トの大 きさを示
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しており､ この磁場で基底状態であるr7が飽和 しているものと思われ る｡ この低

磁場側の磁化は典型的なフェ リ磁性 の磁化 1台Jによ く似てお り､ r7の磁気モーメ

ン トはTN以下で フェ リ磁性 を起 こして いると推定 される. さらに､磁化 は高磁場

側では､微分帯磁率で見 られた多段のメタ磁性 を示 しなが ら増加 してい き､ 57.8T

で aのとびを示 した後､ ∫-5/2の磁化 に達 し飽和 している｡ 4.2Kに於 ける高磁

場側の磁化 のとびの大 きさは e;約0.013JLB/ Ce, d及びd' ;約0.048LLE;/

ce, C;約0.13JLB/ Ce.a:約0.29JLB/ Ce であ り､微分帯磁率で見 られた

様に､高磁場側 に行 くに従い大 きくなってい る｡

微分帯磁率及 び､ それを積分 して得た磁化曲線か ら作成 した磁気相図が図11で

ある｡ 図中 Aの大 きさは､ 微分帯磁率の ピー クの高 さに対応 してお り (太線内を

除 く)､太線 はCePの基底状態であるrTの飽和磁場 を示 している｡ この磁気相

図は､太線 で囲 まれるr7の磁性を示 している領域､ i及び Jのとびの低磁場側で

示 され る常磁性 領域､及び､ この 2つの領域 よ り高磁場側で示 される多段 メタ磁

性 を示 している領域の 3つに分け られる｡ 多段 メタ磁性を示す領域で見 られ る磁

化のとびは殆 ど塩度変化 しないもの とそれ以外 (b, d', 也)の もの とに分 け

られ る様である｡ 高磁場側で見 られ るこれ らの とびは40Kではぼ見えな くなるが､

常磁性領域で､ これ らの短距離秩序等 によりe'- h'が現れている様 である｡

この磁気相図の低温､低磁場での拡大図が図 12である｡比較 の為､点線で東北

大学の磁気相図 を記 している｡ 一見､ 微分帯磁率の ピーク磁場 と東北大学の磁気

相図は一致 しない様に思われるが､ jの下に書かれている破線 は微分帯磁率でみ

た J'の立 ち上が り磁場 と一致 してい るo 図13は､低磁場磁化 の ヒステ リシスの温度

変化を示 してい る｡ 図に示す様に低磁場側で見 られた ヒステ リシスを伴 う自発磁

化の大 きさは8K以上 の温度で急激 に小 さくな ってお り､ TN以上で見えな くなっ

- 21 4 -



cepの強磁場磁化過程

てい る｡ この自発磁化 の大 きさ (○)とrTの磁化の大 きさ (+)をプロッ トした

ものが図14であ る｡ r7のオー ダー した磁気モー メン トは､ 通常 の反強磁性的 な温

度変化 (点線) とほぼ同様の温度変化を示 している｡ この事か らrTの磁気秩序 は

のフェ リ磁性 と考 えて よい ものと思われ る｡

5.考察

磁化測定の結果､ c epは複雑 な磁性を示す事が分か った｡ 本章では この磁性

を起 こす仕組みについて議論する｡

低温､低磁場でrTによ る反強磁性領域を越 えた多段 のメタ磁性を起 こす領域 は､

rTが飽和 した後 の領域 と考 え る事が出来 る｡ 初 めに結晶場 による磁化のモデルで

考 えてみる. 磁場中でのIlT.r･Bの振舞 いは､Yung-LiWang及びBernard R.Cooper

によ り計算 されている｡17) 図15に示す様 に低磁場ではr7,rL,.は共に､各々の gJ

Jに従 ってゼーマ ン分裂す る｡ しか しこれ らは強磁場中でよい量子状態 ではない

為､磁場の増加 に伴 い波動関数の組替えが起 こり､E2は磁場中で次第 に J≡-5/2

の状態 に変わってい く｡ その結果､ ElとEとのエネルギーが強磁場側 (JL昏H/△〉

0.64)で逆転 し､ 図16の太線 に示す様に Jz=3/2か ら､ ∫z=5/2に磁化 が とぶ事 が予

想 され るO実験結果で は,57.8Tで磁化がほぼ2.1LLB/Ceに達す るので この磁場

杏 (jLBH/A;0.64)として規格化す ると図中点線で示す様 になる. この図で分か る

ことは J三三-3/2か らJ≡;-5/2に一気 に磁化はとばず､ 多段磁化が現れ る点である.

これ らのとびを起 こす磁場は図11(磁気相図)に示 され るようにかな り規則的に

並んで いる｡ その中で性格の異なる b, d', hを除 いて､磁化 のとびを示す転
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移磁場 をOKに外挿す る と､ 転移 磁場 の逆数 は図17に太線 で示 す様 に等 間隔 に並

んでい る｡ そ こで､ これ らの4f電 子 の磁 化 の とびは､ キ ャ リアーの ラ ンダ ウ準位

が フェル ミ面 を横切 る時 に起 きて い る もの と仮定 して､ フ ェル ミ面 の極 値断面積

Aextを求 め てみ る｡ Aextは公式 に よ り

27TeJL8Hn
Aext= (n十T)

fl

であ る｡ ここで e,hはよ く知 られた定数 で nは ラ ンダ ウ量 子数､ Tは位相因

子 で H.,は nが フェル ミ面を横 切 る ときの磁場強度で ある｡ nと n+1についての

Aextを書 き､ それ よ り (n+T)を除去 す る事 によ り

277e JLOHn'tHn
Aext=

ft Hn+1-Hn

とな る. これ に実験 で求 め られ た値 を代入 して や るとAextは約0.017A-2とな り､

図18に矢 印で示 す様 にホールの シェプエ コフ ･ド･- ー スの ど- クと一 致 してい

る｡ この事 は1/Hで等 間隔で並 んで い る磁 化 の とびは､ ラ ンダウ準位 が ホー ル のフ

ェル ミ面 を横切 る時 に起 きて る事 を示 して い る｡ しか もこの事 は､ 基 本 的にキ ャ

リアー の-体 問題 で定義 され る ランダ ウ準位 が多体問題で あ る磁気相 転 移 に何等

かの関係 が あ る とい う今 まで考 え られて いなか った新 しい物理 現象 を発 見 した事

を示 して い る｡ 更 に､ 図17に示 す よ うにH｡か ら求 めた nは､ 57.8Tで は n=3で､

この事 は フ ェル ミ面 よ り下 には準位 が後 2つ しか残 っていな い事 を意 味 す る｡ これ

はCePのキ ャ リアー数 が非常 に少 な く､ フ ェル ミエ ネルギーが小 さい為､ 我 々

の磁場 で フ ェル ミ面 の下 の ランダ ウ準位 が数個 とい う強磁 場 で の極 限 に近 い状態

が実現 して い る事 を示 してお り､ 多 段 の メタ磁性 には この事 が深 い関 わ りを持つ

もの と思 われ る｡ 又､ 今 回 cepで見 られた多段 な メタ磁性 と同様 な物 理現 象が

強磁場下 で CeA s等 の ローキ ャ リアー物質 で も見 られ る可能性 が あ る｡
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6. 結論

ロー キャ リアー物質であるCePは強磁場をかける事 によ り多段 のメタ磁性 を示す

事を発見 した｡ これ らの磁化 の とびを起 こす磁場の逆数 は等間隔 に並んでい るo

そ こで これ らの4f電子 の磁化 のとびは､ キ ャ リアーの ランダウ準位が フ ェル ミ面

を横切 る時 に起 きてい る もの と仮定 して､ フェル ミ面の極値断面積 を求 めて みる

と､ 約0.017A~2とな り､ 低温でのホールの シェプニ コフ ･ド･ハー スの7- リ

ェ成分 の ピー クと一致す る｡ この事 より､高磁場側で見 られた これ らの磁化 の と

びは､ ランダウ準位が ホールのフェル ミ面を横切 るときに起 きていると思われ る｡

この事 は､ 基本 的にキ ャ リアーの一体問題で あるランダウ準位 が多体問題である

磁性 に何等かの影響を与 えているとい う今まで考え られていなか った新 しい物理

現象を発見 した事 を示 してい る｡
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図2 電気抵抗の温度依存性 (東北大学)｡電流は [100]方向に流している｡
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図4 比熱の磁場依存性 く東北大学)｡磁場を [100]方向にかけている｡
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図5 CePの低磁場磁気相図 (東北大学)｡磁場を [100]方向にかけている｡
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図7 磁化測定装置のブロックダイアグラム｡
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図11 強磁場磁気相図 (上り磁場)0 a～nは図8に対応した､磁化のとび
を示す.Aの大きさは微分帯磁率のピークの高さを示している｡太線
は｢ ,の反強磁性の境界を示す｡磁場を [100]方向にかけている｡
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