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は　し　が　き

本冊子は,平成10-12年度に文部省科学研究補助金・基盤研究(A) (2)として実施

した研究課題

「複合極端条件を用いた強相関電子系化合物の物性研究」 (課題番号: 10304029 )

の研究成果報告書である.

f電子系の高濃度近藤効果, d電子系の高温超伝導に始まり,近年,金属と絶縁体の境

罪,あるいは局在傾向の強い伝導電子系で興味深い物質が数多く見つかっている。これら

は,局在電子と遍歴電子に割り切った従来の立場からは理解し難く,両者の境界領域と位

置づけるよりは,むしろ電子系の新しい状態として独立した領域を形成しつつある。この領域

では,極端条件によって制御されて現れる多様な物性の変化が,とくに興味深い。

本研究では,低温・強磁場・高圧を組合わせた複合極端条件下で比熱などの物性測定技

術を確立し,その複合極端条件下で物性実験を行った。極端条件技術としては,われわれ

のグループでは,これまで,低温はIO mK,磁場は16 T,圧力は8 GPaまで達成できてお

り,たとえば, 8T/4.2 Kで金属の電気抵抗を測定することはできた。しかし,高圧下で1 K

以下の物性測定は,困難である。とりわけ,断熱条件が必要な比熱の測定は非常に難しい。

本研究では, 100 mKあるいはそれ以下の低温で2 GPaの高圧下で比熱の測定が可能に

なったので,物性測定の幅を広がった.同時に磁場も印加可能である0

-方,本研究で取り上げた物質も広範囲におよぶが,大きく分類すると,希土類元素ある

いはウラン元素を含む金属間化合物と,銅およびルテニウムの酸化物である。いずれも,電

子間のクーロン相互作用が大きく,どれも個性的で特異な物性を見せるものばかりであった。

極端条件下での物性とその変化は実に多様で,その研究は新しい物性の発掘に直結して

いる。今後重要な研究領域として多くの研究者に注目されることになるであろう。
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研究の経過と成果の概要

本研究の目標は,物質の基本量を低温・強磁場・高圧などの複合極端条件下で測定でき

る装置を整備して,強相関f電子系化合物やd電子系化合物のバラエティに富む異常物

性を電子レベルから理解することである。以下に,研究とおもな成果の概要をまとめておいた。

詳しくは,後に資料として添付した原著論文に委ねたい。

1)極端条件と測定系の整備

圧力下で断熱法による比熱を測定するために,非磁性のクランプ型圧力セルを設計/製

作した。セルの寸法は直径30mm長さ120mm。試料空間の大きさは,直径が3 mm長さは約

10 mmである。これを希釈冷凍機につけて1 K以下の測定を可能にした。最高圧力は,

セルの材料強度によって制限され,約2 GPaである。試料の熱容量は圧力セルを含めた全

熱容量に比べると最大でも10%程度しか見込めないので精密測定が必要である。しかも,

セル本体の熱容量は圧力に依存するので,各圧力下で較正した。

この装置を用いてYbInCu4の比熱を150 mK以下まで測定した。常圧でのYbInCu4は, 40

Kで1次の価数転移を起こす。その転移に関わるエントロピーの変化から価数の変化分を

見積もることができた。圧力印加により転移点は下がる.価数転移が消える量子臨界点近

傍で,超伝導の出現が期待されたが,実験した圧力範囲ではまだ臨界点に到達することが

できず,したがって,超伝導もまだ見つかっていない。セルをさらに改良して,圧力を3 GPa

程度まで上げる必要がある。

2) CeNiSnの金属的な基底状態

近藤半導体と考えられていたCeNiSnの磁場中比熱を1 Kで測定した結果,有限な電子

比熱が存在し,この温度領域での電気抵抗の測定結果ともあわせると,基底状態は多体効

果に支配された異常な金属状態である可能性が高いことを示すことができた。

CeNiSn以外にもCeRu2の異常な超伝導混合状態,層状構造をもつCeTe2における磁

気抵抗の異方性,強磁性ラーベス相化合物CeFe,の小さい磁気モーメント, CeSbにおけ

る反強磁性等についても調べた.また, YbPtSnの低温比熱の解析から,その局在磁性と

エネルギー準位を示唆した　LuB.では,音速の量子振動を観測し,はじめてフェルミ面を

決めることに成功した。
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3)ウラン化合物の磁気秩序と四重極子秩序

UNiSnは,常圧ゼロ磁場において43 Kで格子と磁性に関する複合相転移を示す。強磁

場および超高圧をかけることにより2つの秩序の競合関係を突き止めた. UNiSn　においては

反強磁性磁気秩序と強四重極子秩序が競合しており,圧力や磁場をかけると,四重極子秩

序が助長され,反強磁性秩序が抑制されて,両者が分離するo強Eg重極子秩序が現れると

半導体的な電気伝導から金属伝導に移る。この転移を追跡して,磁場一圧力-温度の3軸相

図にまとめた。

uNiAlの磁性と伝導に対する圧力効果も興味深い。 3 GPa以上の圧力では反強磁性秩

序は消えてしまう. UPt　の比熱・磁化率・電気抵抗の測定から,この化合物は遍歴型の強磁

性体であることを提唱した。 UlrGe　の比熱・磁化率・抵抗・熱電能測定から,その電子状態

を調べた。

4)高温超伝導体に対する圧力効果

銅酸化物La2,Sr,Cu04 (LSCO)の単結晶試料の超伝導転移温度Tcを, 8 GPaまでの圧力

Pの関数として追ったo Tcは, Pの静水圧からのずれにきわめて敏感なことを見出した・そ

の異方的圧力効果の解析から, LSCOにおいては斜方晶ひずみ,すなわち　CuO,面の波

打は超伝導を抑制する。実験結果をまとめると,正方晶相でのLSCOの相図ガ得られた。

一方CuO,面間距離が増大するとTcが上昇する.この効果を利用して　Tc-51.6 Kを達

成した。

5)ルテニウム酸化物

上記のLSCOと同じ結晶構造をもつルテニウム酸化物Sr2Ru04はp波超伝導を示し,注

目を集めている。その比熱・磁気抵抗等の測定を行い,異常な超伝導性を調べた。量子

振動から,フェルミ面を決定した。関連物質sr3-,Ca*Ru204はx - 1近傍で弱い強磁性を示

す。 Ca置換量の関数としての振る舞いをSCRの立場から解析した。

次に,本研究に関連して発表した論文のリストとそのコピーを試料として添付する。
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