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多重極眼下における電気抵抗測定による
強相関電子系反強磁性体の研究
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土類元素やウランなどの 5f電子を持つアクチノイ ド元

はじめに 素を含む金属間化合物 (これらは ′電子系と呼ばれてい1.

る)や TTF

強相関電子系とは物質中の電子の間に働 く相互作用か どがある｡この強相関電子系の物性を明らかにするため

物理現象の本質に重要な役割を果たしている系である｡ の実験手段の一つとして高圧下における物性測定がある｡

強相関電子系物質は､従来のBCS理論の枠内では説明の 系を記述するハ ミル トニアンのあるパラメータを変化さ

つかない新しいタイプの超伝導 (非 BCS超伝導)､低温 せたとき､基底状態において起きる相転移を一般に量子

-TCNQ､TMTSF塩などの低次元有機導体な

000領域で有効質量か自由電子の 1 倍から100倍にもおよ

ぶ大きな準粒子を形成している ｢重い電子系｣など､特

相転移という｡圧力を加えることによって､系を特徴付

ける特性パラメータを変化させ､磁性体における秩序一

異な物性を示すことが知られており､現在､精力的に研 無秩序転移､金属における正常相一超伝導相などの量子

究されている｡強相関電子系は物質によって､さまざま 相転移を誘起させることか可能である｡さらに､量子臨

な基底状態か実現する｡低温まで正常金属相のままで何 界点に近い状態に圧力をコントロールすることにより､

の相転移も示さないもの､磁気秩序､四極子秩序､電荷 スピンの臨界揺らぎか支配した特異な物性 (非フェルミ

秩序､超伝導など多彩である｡ 代表的な強相関電子系物 液体状態)が観測されるなど興味深い｡このように､高

質にはセリウム､イッテルビウムなどの 4f電子を持つ希 圧下の実験は非常に多くの情報を得ることができる有効

な実験手段であるが､その技術的困難さから､一部の強

相関電子系物質を除いてほとんど研究されていないのが
'1電気電子工学科 

'2 E]本原子力研究所 現状である｡
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本研究では､低温､高圧､強磁場という多重極限環境

下において､電気抵抗､ホール効果等の物理量をでき

るだけ常圧力下 と変わ らぬ精度で測定できる装置 (多

重極限装置)を用い､強相関電子系物質の二つの反強磁
′日 日 間 徹生

)2Si2について多重梅

実 験 

書式料作成

強相関電子系化合物 

いた｡典型的な試料の大きさは､ 

である｡ 

㌔ ㊤ 

図 1 

多重極限装置概略 の結晶構造 

ことを 目的 図2

] 油圧シリンダーピ 

石 

I,一一一一1 ------. _ 
超伝導磁セル ュワーテンションロッドヘリウムデ

･ 

学部において トリアーク炉を用いて C 法で育

成された｡これ らの化合物の結晶構造はともに体心正方 コンプレッション0-ストン断熱リングロッド

h lkzocrasy

晶 Th 2型である (図 1O各元素の層が､棲み重なっ)iS2rC

た層状構造を持っている｡電気抵抗測定用試料は放電加

工機を用いて C軸方向､a軸方向に切 り出したものを用

× ×4mm程度05.03.

C Ue, 

性体 UPdSi Ru ｡l及び Ce Rh

限環境下における電気抵抗測定を行 ったので､その成

,I.8.,｡(ユ 

-
果を報告す る｡. 

冒 

●●▼●●●●●▼▼■■■■■■

2.

21.

Si22Rh

の単結晶試料はそれぞれ北海道大学理学部､大阪大学理

8., ｡ ),I.UP ユ 及び CeRuロ(i
S2
d

hdR Ru, ,P
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m100m装置本体概略図

として開発 した装置である｡図 2に装置本体の概略図を示す｡こ

i2Sl),.8.,｡Ru一(ヽ■■Ce日一
一一iい
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22.

多重極限装置は温度､圧力､磁場を制御 し､低温

圧､強磁場 という多重極限環境下での物性測定を行 う匡,富樫 孝裕,城谷 -氏,本､高



多重極眼下における電気抵抗測定による強相関電子系反強磁性体の研究

内の油圧をコン トロールす ることにより常に一定に保

持することができる｡クランプ型の圧力セルでは温度を

下げた時､体積の減少にともなう圧力の低下はさけられ

ない｡しか し､本装置は温度が変化 しても､圧力は精密

に保持され､特に圧力に敏感な強相関電子系物質の測定

には適 していると考えられる｡試料部を低温に保つため

コンプレッションロッ ドには断熱性に優れ､強度の大

きい FRP樹脂を使用 している｡

測定可能な温度範囲は 2K～ 300K､圧力範囲は常

圧から 8mm4'の ピス トンシリンダーを用いた場合､静

水圧で最大 2GPaまでの測定が可能 となる｡磁場範囲

は超伝導磁石の使用により高圧下において最大 9Tの

磁場印加が可能である｡装置の詳細は文献 (3)を参照｡ 

2.3 ピス トンシリンダー型高圧装置

本実験で使用 した 8mm4,の ピス トンシリンダー型高

圧装置の断面図を図 3に示す｡圧力セルはタングステン

カーバイ ド (WC)製 ピス トン､BeCu製 シリンダー､フッ

素樹脂製セル､キ ャップ (真ちゅう)､ヘ ッ ド (WC)等

か ら構成 され る｡油圧 シリンダーの圧力はコンプレッ

ションロッドを介 し .WCピス トンに伝わ り試料に圧力

がかかる. Cuシー リング リングはフッ素樹脂製セルか

高圧で流れることによる圧力媒体の もれを防 ぐための

ものである｡圧力媒体 にはフロ リナー ト(FC70とFC77

の1:1の混合液､住友スリーエム社製)を使用 したO電

気抵抗などを測定す るための リー ド線はキ ャップに開

けられた穴か ら取 り出 し､穴をエポキシ樹脂で シール

することで圧力を保持す る｡試料の温度計測はフッ素

樹脂製セル内に入れた金鉄 -クロメル熱電対を使用 し

た｡また､モニター用温度計 として､シリンダーにと

りつけた白金砥抗温度計､酸化ルテニウム温度計を用

いた｡温度制御にはシリンダーに取 り付けた､金鉄 -ク

ロメル熱電対 とマ ンガニ ンヒーターを用いたo

圧力セル内に発生する圧力は原理的にはピス トンに加

えた荷重を圧力セルの断面積で割 ることにより知ること

ができるが､実際はピス トンとシリンダー問の摩擦やシ

リンダ-の変形などにより計算どおりの圧力が発生 しな

い場合かある｡そこで､加えた荷重と実際に圧力セル~内

に発生 している圧力の関係を調べておく必要がある｡圧

力定点として二つの構造相転移を起 こす､NH.Fを用い

て較正 した( 3)0 

2.4 電気抵抗測定

電気抵抗測定は直流 4端子法で行った｡試料に取 り付 

けるリー ド線は 25-5 t0Lmの金線を用い､銀ペース ト又

は金ペース トで接着 した｡図 4(a)に一般的なサ ンプリ

ング方法を示す｡短冊型の薬包紙は金線に力が加わり金

ペース トがはがれるのを保護す るためのものである.図 

4(b)は結晶軸 と磁場印可方向を合わせるために用いた

方法である｡試料に接着 した金線 と高圧セルの中から常

圧に取 り出す鋼の リー ド線はインジウムを用いて半田付

けを行 った｡

また､小さな試料を測定するために図 5のような電極

のパターンをプリントした基盤を用いた｡ 
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金ペース

薬包紙(0〟m)ト金線 5


金ペース

図 4 高圧セルの中 薬包紙 ト

銅のパターン の試料配置

体心正方晶3･ UPdSiTh 実験結果と考1 2 2C 

化合物 UT 2 r2S=il遷移金属 )は､型の結晶構造を持つ三元系ウラン2Si (T

Ruderman-KitteトKa su 長距離的な強い 

ち､ま ya-Yosida(RKKY)相互作用を持

れら た､C軸方向に大きな磁気異方性を持っている｡こ

から近年､特に注目されている物質群である｡この中の相互作用により､多彩な磁気基底状態を示すこと

は､低温で超伝導と反強磁性秩序が共存する重い電子系に化合物 U 

dS2RuSi 一aUP2i l 2も含まれている ()

持ち は約 2LIB〃の比較的大きな磁気モーメントを

､複雑な磁気相図を示すことからウランの局在モーメント間の相互

ているo UPdSi作用を調べる上で適当な物質と考えられ2 lは常圧

定から TN.=133K 下の比熱､電気抵抗､磁化率の測

が観測さ と T N.=110Kに二つの連続する相転移

への転移れている( 5)｡これらの転移は異なる反強磁性柏

㌔ .以下でと考えられ､磁気構造は中性子散乱の実験から

らに㌦ 以下結晶格子と非整合な磁気構造 ( IC)をとり､さ

転移する で整合なタイプ 1の反強磁性構造 (く1,)に

の磁 ことが報告されている( 6)Oそこで､これら二つ

気相転移に及ぼす圧力効果と圧力誘起による新たな磁気秩序相の出現の有無を調べる

<r<300K､圧力 1.6GPaま ために､温度範囲 2K 

抗測定測定を行った｡ での電気抵抗及び磁気抵

結果の一部は参考文献 ( 3)で報告報告しているが､す る｡図 6はたな解析 も含めて もう一度詳 しく 新

0 50 100 150 200 25
 

2の電気抵抗の温図 6 各圧力における UPd2SiT(K) 0 300
 

憎 図 5 攣 ヘア 十基盤を用いた試料配置 匡,富樫 孝裕,城谷 -氏,本間3 徹生 
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UPdS2の常圧､08GP､16GP におけるC軸方向の電2 i ･ a ･ a

気抵抗の温度依存性を示 したものであるol電気抵抗は 

273Kの値で規格化してある｡二つの反強磁性転移に伴

い電気抵抗にはっきりとした異常が見られる｡圧力増加
UPdSi0 20 

一→→■

2 

一 ■ 
N. i■:′一とともに T

変化していない｡また､ 1.6GPaまでの圧力では圧力誘

は高温側にシフトし､一方､Tmはほとんど

起の新しい磁気秩序相は観測されなかった｡さらに､各
←′J一■■

<1> j//a

●一j〟C- El→■
圧力において 7Tまでの磁気抵抗測定を行ったが､新 し

い磁気秩序相の出現による異常は観測されなかった｡

二つの磁気転移の圧力効果を詳しく見るために､図 7 

)､ )に UP2 i(b dS2の a軸方向及び C軸方向に電流を流(a

したときの各圧力における磁気転移温度近傍の電気抵抗

の温度変化を示す｡各電気抵抗は 273Kの値で規格化し

てある｡ a軸､C軸とも ㌔ h､㌔ Iで異常が観測された｡

圧力増加にともない ㌔ 】における転移は～ 6･1K/GPaの

割合で高温側 にシフトし､対照的に ㌔ hにおける転移は

圧力でほとんど変化しない｡図 8に a軸方向､C軸方向

の電気抵抗の異常から決定した圧カー温度相図を示す｡ 

isis･aaxx

P(GPa)

2 i図 8 UPdS2の圧カー温度相図 (図中の記号はPAR 

磁性相､ ICは非整合反強磁性相､く1 >はタ Aは常

. 強磁性相)a以上は､それぞ イプ 1の反16GP

れの転移温度の圧力依存を直線的に外挿したものである｡二つの転

133K付近 移点は -3GPa､～ 

常磁性相 (Pで一致し､中間相の非整合相A (IC)が消失し､

"

卜

"

C

/d

d 

140100111100023

T
 

1>への転移が RA)から直接､タイプ1の反強磁性相 (< )

UPこの系2 i 起こることが予想される｡図は､dS2の強磁場実験によって決定された磁場一温度相

として扱う､ isigトsreeal-iaをUイオン間の相互作用が競合するlng系ax nexトn ne hobr 

モデルを適用すること inls g(ANNNI)

そこで同様に､この 5)により､よく説明されている ( ｡

モデルを用いて考察系の磁気転移の圧力効果を ANNNI

原子間距離は小さ する｡一般に圧力の増加にともない､

する｡この系にお くなり､ Uイオン間の相互作用は変化

互作用が考 ける相互作用の起源としてはRKKY相

えられる｡この相互作用は距離の関数で大きさと符号を変化させ

り磁気構造 も変化 るため､ Uイオン間距柾の変化によ

UP2 i ( す ることが予想される｡ここで､dS2の Uの 5モーメント間

の相互作用を記述するモデルとして以下のように仮定する

/2(∫

is正方晶の C軸に対 して Ing 

=±1 )的であるとする｡

であるとする｡また して C面内の相互作用 J.を強磁性的

化することからC面間､低温でタイプ 1の反強磁性が安定

｡それぞれのスピンは

この系の相互作用と

Jlの第一近接相互作用 ( )を反強磁性的､揺らぎの効果として第二近

強磁性的､第三近接相互作用 (,接相互作用 (JJ) を強磁性的 2) を反

考える. J.とJ,を一定としたときの､Jlと であると

lk

/JJ2-( .)と転移温度の相図 (

れている (7).圧カー温度相 図図は9)が Se

J2の競合比 .' 

eにより与えら

この K -と考えられる｡つまり､圧力増加にともT相図に対応する
図 7 UPd2 (K2の各圧力における転移点近傍の電気抵抗のSi )

10

温度依存性 (電流方向は (a)a軸方向 (b)C軸

平行) 方向に 9 PARA 
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5.	

1 0呈32 05 0L.

6	.

置で気秩序相の有無の確認等が課題であるが､現在の装

-~~~1

付近で一致することの確認､及び､さらに高圧での新たGPa

● 56000C5i4

な磁

装 はZGPaまでの測定が限界であり､測定法を含めた

C 10 0000 0 0

る相図 (おもな整合相のいくつかを示 している､図中の記号は配列の仕方を表す)

今後は､実際に ㌔,､㌔ bにおける二つの転移が 3 樫

250 300 
置の改良が必要となるO3 ･2 C e(RU ｡ . 85 R h. 

T()Kの各圧力における電気抵抗図11 )2I.,h｡ Si2JB,｡u(cc R R

の温度依存性 (電流方向は (a)a軸方向 (b)C
..5) 2Si 2 eRuS2典型的重い電子系化合物であるC 2i

温まで磁気秩序を常磁性状態のままであるか

低温とから 磁磁性的な化過程を示すこ強磁場下でメタ
､

ず
､､

示さ	 は20mKの低

注目されれれこまで多くの研究が行わている､
(8) O各サ

イ トの元素置換の研究も行われており､興味深い結果が )xt.(R 軸方向)得 られている｡図 1u暮 2iの xRh S2 I0に Ruサイ トを Rhで置換 した系 CT相図を示す (9)(1 e 

)2t.u, l i () 0)Rh S2は Rh濃度 x O擬三元系化合物(RCe

ることで､重い電子状態 (Ⅰ相 ､磁場､圧力を変化させ

0.2 0.4 0.6 0.8 

X(Rul.xRh,

12l)( )､局在型反強磁性 )､非フェル ミ液体 ( III相)(l

1,5.,IV相) (10)､超伝導 (x=(x>0高圧下) 

3.0.13低濃度側 (0 5<∫<0 ,ⅠⅠ相 )では弱い反強

秩序を示すことが明 らかとなった (9)｡反強 磁性磁気

( )などといった多彩な物性を示す｡さらに､Rh

･1

･5･15のとき最大値 5

に関する中性子散乱実験によると､Kをとるo x=0 5

N)は､ x=0 磁性転移温度(T

数ベク トルて=(0,0,04.2)の非整合サこの反強磁性相は波

･磁気モーメン トの振幅はC一軸方向に 0イン披構造であり､■
5111

0 

Ll 0 1 

図 10 Ce )2Si之の xIT相図 匡,富

50 
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.0 1.5 
0.0.0.(t2d9)d 02 3
 

05.
 1

P (GPa)

0

20. 

5(K4i2
2S
), TN )の圧力に対する転 6
図14 C .hR｡8Ru.,(e ｡I
図 12 RhR｡SSu.(Ce のiユ2S｡1).,

電気抵抗の T 

依存性 (直線は ､常圧の値で規格化 してある)の圧力

は肩を示す温度 I(最大値あるいm.

移温度の変化4 

のグリューナイゼン定数 r=ilSCRユeu1n∂

についての 2G 1Mb 1を示 したもの)

依存性である｡それまでの各圧力における電気抵抗の温度

ぞれの軸方向の電気抵抗は非常に異方的である｡常圧では20K

付近に肩か見 られる｡これは近藤効果によるもの と考え られる｡

ともにブロー ドにな りなが ら高温 この肩は圧力増加 と

-
ar


Pa


17
=
∂P
'/E

できる.同様の振舞は C 側にシフ トしてい く｡これは近藤温度が圧力によって上昇 しているものと解釈e 
320 1

㌔i2S2uRる｡図1は電気抵抗の最大値あるにおいて も観測 されていいは肩を示す温度(2 )I.

i2SR 2eu の同を圧力の関数で示 したものであるO直線はC

(様この場*な測定からら求めれた特性エネルギー 

)合近藤温度に相当するると考えられの圧力変化r
Mbar/P

(16E
)

=
117lF∂∂n=

図 15 lSR｡8Rh｡I)u., .,(Ce B(T)らの 2Kにおける常圧および 1G5 

Paの近 の磁気抵抗効果 (電流､磁場方向はともに C軸方向)

数)藤温度の圧力による変化の割合 (グリューナイゼン定

SCReu3図1は ユ ちとほとんど同じであることがわかる.

転移点 はは転移温度近傍の電気抵抗の圧力依存性である｡

Rh

04.a0.6GP か ら 

の間で消失 していると思われる｡図 14は転移温度の圧力依存性である｡転移温度は直線

圧力増加 とともに低温側にシフ トし､ 

a

･31_ P)p 的に圧力 ととも9K/ 

傾きを表 したものである｡図 15は2Kにおける常GP の

/dに低下 しているO点線は ( dTN

2 

-0

764lを示 したものであるo 5 &8,Ru(Ce ｡ i22S9｡I).,32

図 13 i22Sh1)o.,R｡8Ru.,(Ce T(K)の転移温度付近の各圧力下での C

11軸方向の電気抵抗の温度依存性 
 3
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スピン密度披 (DW)転移を示す物質の各パラメータS表 1

Cr(15) YbBiPt(17) Ce(Ru8o.5Rh05.,)2S 

結晶構造 休心立方晶 面心立方晶 i2

TN(K) 311 体心正方晶 

(dTN/dP),ー∩(K/GPa) -0.55 0.4 55. 

(dTN/dP)/TN -0.001 -0.∞14 -0.039 

質と圧力依存 6 -.05 0071003 - .0

考えられる電子物性を調べるための強力な手段であると型物質 )51(Cr 性の比較を行う｡表 1はSDW転移を示す典､重い電子

測定を可能｡今後の課題としては､さらに高い圧力での

性体､超伝 にすること､電気抵抗以外の物理量､特に磁

立すること導体の研究に欠かせない磁化率の測定法を確

Rh5｡8.Ru(Ce 系化合物 YbBi

の値と一緒に示したものであるo

で規格化 した

Pタを )の各パラメー7t(1｡.I, 

2iS2)エネルギースケ

ールを同じにするため､TdT N圧力依存性 ((

N/dP)/ TN)で比較す ると､ Ce 磁歪などのである｡さらに､ホール係数､熱膨張係数や｡I.hR5
｡8.
Ru
( S2),

の転移温度は圧力に対して最も敏感であ

転移が S かる｡このような圧力に敏感な変化は､この 装置の利用物性評価などの応用にも使用でき､多重極限DWのようなフェル ミ面の不安定性に起因した

li 電子材料の測定も可能であり､基礎研究だけでなく電気ることがわ

ものであることを強く示唆する結果である｡DW転移を示す低

次元有機導体 (TMTS

S

i の圧カF̀P)Fー温度相図

では圧力増加とともに SDW転移温度は低下し､圧力が lG (eCは今後大いなる発展が期待できる｡謝 辞本研究を遂行するに当たり､ 

.｡8.,Ru Rh｡I iS2), Zの純良単結晶試料以上になると､SDW状態にとってかわり超伝導状態が出現する( Ce()81.Pa

先生ならびを提供して頂いた大阪大学理学部の大貫惇睦Ru ｡I.｡a.,Rh 2iS2), の今回の測定範囲で

P.pJnson,.S.A.tanfroB.R.1(

しかし､さ は圧力誘起の超伝導相は見つからなかった｡ に強相関電子系全般の物理について､いろいろな教えを受けた本学材料物性工学科の

導相が見つらにZK以下の温度範囲を調べることで超伝

の反強磁性かる可能性は高いと思われる｡また､この系

的な振舞が相が壊れるれる臨界圧力において非フェル ミ液体観測さ か否かも興味深い問題であり､さ
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