UJFAJTA KRITIKUS VISELKEDES RITKAFOLDFEM-

VEGYULETEKBEN

Napjaink szilardtest-fizikajanak egyik, talan legtobb
nyilt kérdést tartalmazo teriilete az f elektronnal ren-
delkezS rendszerek fizikdja. Szamos ritkafoldfém-
vagy aktinoidavegytletben egzotikus kvantumfazisok
megjelenésével talalkozunk, amelyek megértése alap-
vetd fontossagu, és még kozel sem ismert. Ennek elle-
nére a terilet fejlédése kevésbé latvanyos, mint a ma-
napsig nagy népszerlségnek orvendd graféné vagy
nanofizikaé. Mindez arra vezethetS vissza, hogy az
utobbi rendszerek esetén az egyrészecskés dllapotok-
kal torténd leiras a kisérletekkel jo egyezést ad, mig
az f elektronok rendszerében — ilyenek tipikusan a cé-
rium- vagy uranvegytletek — az elektronok kozotti
erds Coulomb-taszitds miatt tal kell 1épni az egyré-
szecskés képen. Amikor az elektronok kozotti Cou-
lomb-ko6lcsonhatas eréssége Osszemérhetévé valik a
savszélességgel, erdsen korrelalt elektronrendszerek-
16l beszélink. Ezekben a rendszerekben nem alkal-
mazhat6 a soktestproblémaban jol bevalt perturbacio-
szamitas, hanem egyéb, nem-perturbativ moédszerek
alkalmazasa valik sziikségessé. Ilyenek példaul a va-
ridcios modszerek, a dinamikai atlagtérelmélet, vagy a
strtségmatrixos renormalasicsoport-algoritmus. Ha-
bar ezek a modszerek jol veszik figyelembe az elekt-
ronok kozotti er6s korrelaciot, mindegyikiitk csak
bizonyos dimenzidkban (egy, két, illetve végtelen
dimenzidéban) ad j6 eredményt, vagy mukodik haté-
konyan. Az egyéb, hirom dimenzi6s rendszerekben
rendkivil sikeres strdségfunkcional-elmélet pedig
nem tudja reprodukalni a korrelaci6 altal okozott fi-
nom effektusokat.

Elméleti attekintés

Az er6sen korrelalt elektronrendszerek iranti nagy
érdeklddés a hatvanas években bontakozott ki a mag-
neses szennyezSk szokatlan viselkedése alapjin. A
minimalis modell, ami a vezetési elektronoknak egy
magneses szennyezén torténd szorodasat irja le, a
Kondo-modell [1]. Kondo mutatott ra arra, hogy nem
elegend6 Born-kozelitésben targyalni a magneses
szennyezOk problémakorét, hanem magasabb rendd
folyamatokat is figyelembe kell venni. Kidertlt, hogy
magasabb rendben egyre divergensebb jarulékok je-
lennek meg, ami egyértelm jele, hogy a perturbacio-
szamitds nem alkalmazhat6 a problémara. A modell
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1964-es megsziletésével egy idében P. A. W. Ander-
son javasolt egy madsik modellt, az Anderson-modelit
[2], amelyben a szennyez&t egy fémbe helyezett loka-
lizalt nivoval modellezziik, amelyre a vezetési elektro-
nok fol-le ugorhatnak. A nivon lokalis Coulomb-taszi-
tas 1ép fol és emiatt lokalizdlt miagneses momentum
alakulhat ki. Megmutathat6, hogy a két modell bizo-
nyos feltételek esetén ekvivalens egymassal. KésGbb,
numerikus renormailas segitségével feltérképezték
mindkét modell alacsony hémérsékleti viselkedését,
és kidertlt, hogy a lokalizalt magneses momentumot
a vezetési elektronok learnyékoljak, egy tgynevezett
Kondo-felh6 alakul ki, amellyel a szennyezé szingu-
lett allapotot képez [3]. Felvetddik a kérdés, hogy mi a
helyzet akkor, ha tobb miagneses szennyezét helye-
zink a fémbe. Amig a szennyezdk kozotti tavolsag
joval nagyobb, mint az arnyékolasi hossz, addig elfe-
ledkezhetiink a kozottik folléps kolesonhatasrol, a
Kondo- vagy Anderson-modell kielégitS leirasat adja
a rendszernek. Az ellenkez6 hatareset az, amikor a
szennyezGk periodikusan, egymashoz kozel helyez-
kednek el, és a Kondo-felhSk kozotti nagy atfedés
miatt erés csatolds jon létre a szennyezdk kozott. Igy
jutunk az ugynevezett periodikus Anderson-modell-
hez. A szennyezdk kozott felleps, a vezetési elektro-
nok altal kozvetitett kolcsonhatast, a mechanizmus
kidolgoz6i utin (Ruderman, Kittel, Kasuya, Yosida),
RKKY-kolcsonhatasnak nevezziik. Ilyen periodikus
elrendezéssel talalkozunk egyes ritkafoldfém-vegyu-
letekben, ahol periodikus rendben helyezkednek el
az atomi kompaktsigukat megérz6 f nivok, amelyek
elektronjai keveredni tudnak a széles vezetési sav
elektronjaival. Az RKKY-kolcsonhatasnak koszonhe-
téen szdmos ritkafoldfém-vegyiiletben alacsony hé-
mérsékleten magnesesen rendezett alapallapotot tala-
lunk. Az emlitett két hatareset kozott talalhatok az
ugynevezett spintivegallapotban 1évé rendszerek,
amelyekben a szennyezSk egymastol viszonylag tavol
helyezkednek el, de az RKKY-kolcsonhatds mar nem
hanyagolhat6 el, ugyanakkor nem elég erés ahhoz,
hogy magnesesen rendezett allapot alakuljon ki.
Gyakran taldlkozunk egyes ritkafoldfém-ionoknak
kilonboz6 vegyértékeivel, ilyen példaul az Eu, amely
Eu®* és Eu** allapotaiban fordul elS. Ennek oka az,
hogy az ion két vegyértékallapota kozott nagyon kis
energiakilonbség van, és a hémérsékleti fluktuaciok
kovetkeztében egyik vagy masik vegyértékallapota
valosul meg. Ugy is fogalmazhatunk, hogy ezekben
az anyagokban az f nivé a Fermi-energia kozelében
helyezkedik el, igy a rajta 1évS elektronok szdma fo-
lyamatosan fluktual, és atlagosan nem egész szamu
elektron helyezkedik el rajta. Ezt nevezzik nem egész
vegyértekd, vagy vegyes valenciaju viselkedésnek.
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A maisik érdekes — és fizikailag meg is valosulo —
eset az, amikor az f nivdo mélyen a Fermi-energia alatt
helyezkedik el, igy egy elektron biztosan a nivora
ugrik, de a nagy Coulomb-taszitas miatt elhanyagol-
hat6 annak valoszintsége, hogy két elektron legyen
rajta. Részletes numerikus és analitikus szamolasok
szerint az f elektronok savja a kolcsonhatas kovet-
keztében igen lapossd vilik, ezdltal az f elektronok
nagy effektiv tomegre tesznek szert. Ez a novekedés
akar szazszorosa, de ezerszerese is lehet a szabad-
elektron-tomegnek. Az itt vazolt kép ad magyaraza-
tot a ritkafoldfém-vegytiletekben mért alacsony hé-
mérsékleti fajhd anomilis viselkedésére. Alacsony
hémérsékleten az elektronoktdl szarmazo fajhd a ho-
mérséklet linedris fiiggvénye, és az arinyossiagi té-
nyez6, amit Sommerfeld-egyttthatonak is neveznek,
aranyos az effektiv tomeggel. A kisérleti eredmények
szerint a Sommerfeld-egytitthaté akar hirom nagy-
sagrenddel nagyobb lehet egyes Ce- vagy U-vegylle-
tekben, mint a szokasos fémekben mért érték. Ezt a
novekedést csak az elektronok kozotti Coulomb-kol-
csonhatdssal lehet magyariazni, mivel az esetleges
tobbi effektus — mint példaul az elektron-fonon kol-
csonhatds — csak joval kisebb novekedést eredmé-
nyez az effektiv tomegben.

A CeCu,(Si,_,Ge,), vegytlet kritikus viselkedése

Szamos esetben — mint emlitettiik — magnesesen ren-
dezett alapallapotot taldlunk ritkafoldfém-vegytle-
tekben. Igen meglepd volt, amikor azt talaltak, hogy
a nyomas novelésének hatdsara az antiferromagneses
fazis eltinik és az anyag szupravezetévé vilik. So-
kdig nem volt viligos, hogy miként valosulhat meg
szupravezetés az antiferromagneses tartomany hata-
ran. Kidertlt, hogy a szupravezetésért felels Coo-
per-parok létrejottében az antiferromagneses spin-
fluktudciok jatszanak dontS szerepet [4], ellentétben
a szokasos fémekben ismert — fononok altal kozveti-
tett — mechanizmussal. A kilencvenes évek végén
Gjabb meglepd eredményt talaltak a CeCu,(Si,_,Ge,),
anyag fazisdiagramjan (1. dbra) [5]. A nyomas tovab-

1. dbra. A CeCuy(Si,_,Ge,), sematikus fazisdiagramja [5]. A p, az
antiferromagneses kvantumos kritikus pont értékét, mig p,, a kriti-
kus valenciafluktuaciok miatt megjelené kvantumos kritikus pon-
tot jelzi.
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bi novelésével egy Gjabb szupravezet$ fizisra buk-
kantak a nehéz fermionos (paramdgneses) és vegyes
valenciaja tartomanyok hatarin. Mivel ez a fazis igen
messze helyezkedik el az antiferromagneses fazis
hatdratol, ezért a szupravezetés megjelenését sziik-
ségszerlen mids mechanizmusnak kell okoznia. Je-
lenleg ez még mindig aktiv kutatis targya. A mérések
szerint a kritikus pont kornyékén, amely a nehéz
fermionos és vegyes valencidju tartomanyokat va-
lasztja el, igen élesen, ugrasszerten valtozik a Ce-ion
vegyértéke [6]. Ezen oknal fogva természetesen ado-
dik a kérdés, hogy talalunk-e ilyen éles ugrast vala-
milyen paramétertartomanyban a periodikus Ander-
son-modellben. A részletes elméleti vizsgalatok alap-
jan nincs ilyen tartomany, ezért sziikkséges a modell
kibévitése tovabbi kolcsonhatiasok figyelembe véte-
lével. Miyake javaslata az volt [7], hogy a vezetési és
az f elektronok kozotti kdlesonhatds (U,,) bekapcso-
lasa mar okozhatja a vegyérték éles ugrasat. Ezt kii-
16nb6z6 modszerekkel vizsgaltak és azt talaltik,
hogy a kolcsonhatas egy kritikus értékénél megjele-
nik a vegyérték kritikus fluktuaciodja, és efolott értéke

2. dabra. Az f nivo betoltottsége (feliil) €s a valencia-szuszceptibili-
tas (alub az f nivo energidjdnak fliggvényében, U/ W= 3 és V/W=
0,1 paraméterek esetén. A vezetési elektronok savjanak szélességét
Wieloli.
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ugrdsszerden valtozik. A kvantum kritikus pont kor-
nyékén felléps vegyérték-fluktuiciok okozhatjak a
szupravezetés megjelenését. Hosszq, itt nem részle-
tezhetd szamolasok szerint az f nivé betdltottsége
(ny), egyre élesebben valtozik az f nivo energidjanak
(g)) fliggvényében U, novelésével. Megmutathato [8],
hogy a valencia-szuszceptibilitas,

dnf

X ;S T,
! de,

divergal a kritikus pontban. Ezt a tendenciit szemlél-
teti 2. abra, ahol U,az f elektronok kozotti Coulomb-
kolesonhatds erdsségét, mig V a vezetési és az f
elektronok keveredését jellemzé rogzitett paraméte-
rek. Annak az eldontéséhez, hogy valéban az emlitett
mechanizmus okozza a szupravezets fazis megjele-
nését, az f nivo betoltottségét kellene mérni az f nivo
energidjanak fliiggvényében. Az f nivo betdltottsége
rontgen-fotoelektron  spektroszkopiaval —mérhets
mennyiség, az f nivo energidjat pedig a nyomds no-
velésével lehet valtoztatni. Habar ez kisérletileg koz-
vetleniil mérheté mennyiség, azonban a mérési hibak
nagysaga miatt nem lehet egyértelmien megallapita-
ni, hogy bekovetkezik-e vegyértékugras. Ezért cél-
szerd olyan mennyiségek kisérleti vizsgalata, ame-
lyek pontosabban mérhetSk, és kapcsolatba hozha-
tok a valencia-szuszceptibilitissal. Az aldbbiakban
latni fogjuk, hogy az ellenallas ilyen mennyiség. A
szoban forgd anyagokban az ellenallis hémérséklet-
figgését alacsony hémérsékleten az elektron-elekt-
ron szoras szabja meg, és ez a kovetkezSképpen
irhato:

p=p,rAT?

ahol p, a maradék-ellendllas, és az A aranyossagi
tényezé az m* effektiv tdémeg négyzetével ardnyos:

A~ (m*). D

Megmutathato [9], hogy a maradék-ellenills a kovet-
kez6 modon fligg a valencia-szuszceptibilitastol:

dn
p, ~ ln’ -1

0 de,
A 2. abran lathato6 viselkedés alapjan azt varjuk, hogy
a kritikus pontban p, szintén divergal. A mérési ered-
ményeket a 3. dbra mutatja. Jol lathato, hogy egy éles
csucs jelenik meg a maradék-ellendllasban és a cstcs
kornyékén A értéke tobb nagysagrenddel csokken. A
csucs megjelenése a valencia-szuszceptibilitisban
megjelend éles cstcesal magyarizhaté. Erdemes
hangsulyozni, hogy ilyen anomalis viselkedést csak
U, jelenlétében kapunk. Hasonlo médon az A ténye-
706 viselkedése is megérthets. Belathato [11], hogy az
effektiv tomeg elektronok kozotti kolesonhatiasbol
szarmaz6 novekedése szoros kapcsolatban all az f
nivo betoltottségével:
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3. dbra. A maradék-ellenallds és az A tényezGé nyomasfiiggése a
CeCu,Ge, vegytiletben [10].

m* _ 1-n/2 @
mhz{nd 1= nf 7

ahol m, .4 a kolcsdnhatas nélkili effektiv tomeg. (1)
és (2) osszefliggések alapjan konnyen lathat6, hogy
amennyiben az f nivd betoltottsége gyorsan lecsok-
ken az n,= 1 értékrdl, Ggy az A tényezGben is gyors
csokkenest varunk. A 2. dbran lathato n-g, figgést
nézve, ismét csak U, figyelembe vételével magyaraz-
hat6 ez a gyors csokkenés, enélkil csak joval lassabb
csokkenés jelenne meg az f nivo betoltottségében.
&

Osszefoglalva azt mondhatjuk, hogy a vezetési és f
elektronok kozotti kolesonhatds varhatéan fontos sze-
repet jatszik a CeCu,(Si,_,Ge,), vegylletben, és ez egy
Gjfajta kritikus viselkedés megjelenését okozza. Ezt a
tagot is figyelembe véve a periodikus Anderson-mo-
dellben mar értelmezni lehet a vegyérték éles valtoza-
sat és szamos egyéb kisérleti eredményt. Ezen tGlme-
nden szamos egyéb mennyiség kritikus exponensére
hibahataron belili értéket josol, mint példaul a mig-
neses szuszceptibilitds vagy a Sommerfeld-egytitthato
esetén [12]. Fontos hangstlyozni azonban, hogy a ka-
pott eredmények a végtelen dimenzidés modellre vo-
natkoznak, mig a valédi szilard testek haromdimen-
ziosak, amelyeket jelenlegi modszereinkkel nem tu-
dunk pontosan kezelni. Tudjuk, hogy valddi hirom
dimenzi6s rendszerekben a kvantumfluktuaciok nem
hanyagolhatok el, igy kell6 6vatossaggal kell kezelni
a végtelen dimenzids eredményeket.
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