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报道了掺 *+ 的重电子金属 ,-,./ 0 !*+!（ ! 1 %2%3，%2 !，%2 !3，%2 "，%2 #）样品的非常规制备方法以及低温电阻和

低温比热容的测量结果，研究 *+ 含量对 ,-,./ 0 !*+! 低温性质的影响及其物理原因 2发现低温下 45+65 散射项系数

" 随 *+ 含量的加大而减小，电阻极大值温度 #789随 *+ 含量的加大而降低，,-,./ 0 !*+! 的德拜温度!: 随 *+ 含量的

加大而略有上升 2
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! ; 引 言

重电子金属是强关联电子系统的一个重要成

员，它的划分标准是以其低温电子比热容系数"的

外推值大于或接近于 (%%7<=75>·4"，,-,./ 就是一

种典型的重电子金属 2由于多数重电子金属中的 ,-
或 ? 原子的 @ 电子是局域的并有净磁矩 2低温下在

重电子金属中存在 A44B 相互作用与 45+65 相互作

用的竞争，两种相互作用竞争的结果，使得重电子金

属在低温下存在多种基态：费密液体、非费密液体、

反铁磁、绝缘体和超导等［!—#］2 到目前为止，大量的

研究充分表明 ,-,./ 在 "74 以上为顺磁态［(］，当人

们用半径较大的原子 $（C.，D6 或 DE 等）替代部分

,. 原子后，,- 原子之间的平均距离逐渐加大，从而

改变晶格常量，交换常量 % 的减弱使 ,- 的 @ 电子局

域磁矩在较低温度下也能稳定 2当替代量 ! 超过某

临界值 !F 时，,-,./ 0 !$! 在低温下出现反铁磁长程

序 2 G5+ HIJ+-KL-+ 研究组［3］实验已经证明，在正常压

力和无外磁场情况下，对 $ 1 C.，DE，D6 的情况，!F

分别为 % 2 !%，% 2 !%，% 2 %3 2 G5+ HIJ+-KL-+ 研究组讨论

的主要是尺寸较大的原子的替代效应，研究其临界

掺杂量 !F 的变化，从而得出临界掺杂与掺杂原子的

尺寸半径有关［3—!"］2 我们已用磁性较强但原子半径

与 ,. 相近的 MN 原子来替代 ,.［!#，!(］，电阻实验结果

表明，在极低温条件下，! 1 %2 ! 的样品的电阻与温

度呈线性关系，其他几个样品的电阻与温度平方成

线性关系，初步表明 9 1 % 2! 是临界掺杂 2而在 % 2!—

"%4 温度区域中，电阻极大值对应的温度随 MN 掺杂

量的增加向低温方向移动，且在极大值温度以上直

到 "3%4 的温区内电阻随温度变化曲线的斜率为

负 2同时可以看出，电阻中 45+65 散射项随 MN 掺杂

量的增加而增强 2比热容测量结果表明，电子比热容

系数的极小值对应的温度几乎与 MN 掺杂量无关 2结
合 G5+ HIJ+-KL-+ 研究组实验的结果和我们的实验结

果，我们提出如下的问题：是否重电子金属 ,-,./ 0 !

$! 的低温物性只与杂质原子的尺寸和磁性有关？

为此，我们又用无磁性和尺寸相近的 *+ 来替代 ,.，

研究 ,-,./ 0 !*+!（ ! 1 %2 %3，% 2 !%，% 2 !3，% 2 "%，% 2 #%）

系统的低温下的物理行为随 ! 的加大而变化的情

况 2本工作只讨论液氦温区以上低温电阻和比热容

及其有关的相互作用 2
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!" 样品的制备与测量

实验中所用的样品 #$#%& ’ ! ()! 用常规电弧炉

熔炼法难以实现，这是因为 () 元素的熔点较低，汽

化点只有 *+,- .用常规电弧炉熔炼时，() 元素在高

温电弧（大约 /+++-）情况下，早已汽化成气体状

态，样品中难以留下 () 的成分（因为 () 的配比量很

小）.因此，为了得到 () 含量准确的样品，我们利用

饱和蒸汽压的方法经过计算和实验得到了一种非常

规配比法，样品的具体制作过程如下：0）首先将高纯

度的 #$（** .*1）#%（** . ***1）金属元素按比例为 0
2（& ’ !）的摩尔数配备好，将配备好的成分放入高

真空电弧炉的水冷式铜底坩埚的圆槽中，真空度抽

至 ! 3 044"4!! 3 0+’ 567 后，用高纯氩气冲洗多遍，然

后在流动氩气的保护下，将每个样品反复熔炼，使其

均匀混合，得到 #$#%& ’ !；!）把熔炼好的 5 个样品分

别封入 5 个真空度好于 044"4!! 3 0+’ & 67 的石英玻

璃管中，放入箱式炉在 85+-下退火 05+9 之后，随炉

冷却；4）将退火后的样品破碎成粉末，再与适当过量

（过量数与石英管的有效容积及扩散温度有关）的高

纯 () 粉（** .51）按配比 #$#%& ’ ! ()! 充分混合后在

压片机上压成饼状物，封入高真空石英管中，之后放

入箱式炉，在 85+-下退火 05+9，使 () 元素与熔炼

好的 #$#%& ’ !达到充分扩散混合，此时样品未熔化，

内部不致密；/）将温度进一步升 高 到 *!+- 保 温

0+9，使样品中 #$#%& ’ ! ()! 部分熔化，制成较好的样

品 .化学分析证实 () 达到预期的配比，: 射线衍射

分析表明这些样品是很好的单相，与 #$#%& 一样的

正交结构 .把圆饼状的样品的二分之一切成截面为

0;;! 的长条，作为测量输运性质的样品，另外二分

之一则用来测量比热容，大约 8<.电阻测量（/ .!= 至

室温）用标准的四引线方法，比热容测量（/ .!—8+=）

用的是绝热法 .
图 0 为 5 个样品的电阻>温度曲线 . 在电阻极大

值温度 ";7:以上的温度范围内，电阻的来源主要有

4 部分：=?)@? 散射、声子散射和剩余电阻，即 # A #+

B $" ’ % C)"，其中 $" 代表声子散射，’ % C)" 代表

=?)@? 散射，#+ 代表剩余电阻［05 ］. 利用电阻公式 #
A #+ B $" ’ % C)" 对图 0 中的 5 条电阻曲线进行拟

合的结果可以决定公式中与温度有关的系数 $，% .
在较低温度以下，声子散射项可以忽略，电阻的表现

形式将变成 # A #+ ’ % C)"，从而确定出 =?)@? 散射

项>% C)" 的系数 % .在 ,+ = 以下的一段温区内，=?)@?
散射对电阻的贡献为主，各个样品的 # 与 ’ C)" 都

呈直线关系，见图 0 的插图 .各样品的系数 % 值利用

图 0 插图的斜率求得，并列在表 0 中 .在较高温度范

围，利用电阻公式 # A #+ B $" ’ % C)"（其中 % 值已

知）拟合的结果可得到声子散射项系数 $，拟合结果

表明，几个样品的 $ 数值相近 .

表 0 =?)@? 散射项系数与杂质含量 ! 的关系

! +.+5 + .0+ + .05 + .!+ + .4+

% + .+*&8 + .+*/8 + .+*0* + .+,!* + .+&**

图 0 #$#%& ’ !()!（ ! A +.+5，+ . 0+，+. 05，+. !+，+. 4+）的 #D#（!5+）>" 曲线 插图为 #D#（!5+）> C)" 曲线，

#（!5+）为 !5+= 的电阻
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我们已经知道 !"!#$ 的电阻极大值温度 !%&’ 为

()*［ ($ ］，从图 + 看出随着 ,- 含量增大，!%&’下降较快 .

对于 " / 0.01，0.(0 的样品的 !%&’分别为 ((，2*.

图 + !"!#$ 3 " ,-"（ " / 0. 01，0. (0）的 #4#%&’5 6-! 曲线，

#%&’为电阻的最大值
图 7 !"!#$ 3 ",-"（ " / 0.0，0 .01，0.(0，0.(1，0 .+0，0 .70）定压比

热容 $%5! 曲线

图 ) !"!#$ 3 ",-"（ " / 0.01，0 .(0，0 .(1，0.+0，0. 70）的定压比热容 $% 4!5!+ 的曲线 插图为 $% 4!5! 曲

线，反映电子比热容系数!（$% 4!）随温度 ! 的变化

图 7 为 1 个掺 ,- 样品从 ) . 1—20* 的 $%5! 温

度曲线 . 图 ) 为低温部分的 $%5!+ 曲线，从图 ) 插图

中可以明显地看出电子比热容系数!在 8* 附近达

到其极小值，温度低于 8* 以下，电子的比热容系数

急剧增大，反映了电子在费密面的态密度（或电子有

效质量 &!）急剧增大，证实了样品的重电子行为 .
从图 7 和图 ) 可以看出，样品的德拜温度与掺

杂量有关 . 我们分别借助于德拜温度"9 与声子比

热容系数#（$% /!! :#!
7）的关系"9 /（(8))4#）(47

以及德拜函数 ’（ "）/ ’（"9 4!）/ $( 47#
［(2］（在低温

下 $( 与$% 相差甚小，# 代表气体普适常量，其大小

为 # / ;.7(<4%=6·*）［+］这两种方法分别求得 1 个样

品及未掺杂样品的德拜温度 .公式中的声子比热容

系数#可以借助于图 ) 的 $% 4!5!+ 曲线的斜率求

)(;+ 物 理 学 报 1( 卷



得 !德拜函数法中取 "#$ 的比热容值，并假定在 "#$
的温度下电子比热容可以忽略 !德拜函数 !（!% &"）

的值可查表得到，按公式 !（!% &"）’ #$ &(% 可算出

德拜温度!%
［)"］! 利用两种方法计算的结果符合得

很好，现列于表 * !

表 * 德拜温度!% 与掺杂量 & 的关系

& #!# # !#+ # !)# # !)+ # !*# # !(#

德拜函数法!%&$ *,-!* *+) !( *+* !, *+( !. *+/ !* *++ !+

低温比热容法!%&$ *+*!+ *++ !. *+/ !" *+" !/ */) !+. *+. !.

从表 * 的数据对比中可以看出，两种方法计算

的结果相当符合 ! 实验表明，样品的德拜温度随 01
含量的增加呈升高趋势 !

( 2 讨 论

3435/ 是至今惟一在 *6$ 温度以上未发现磁有

序的重费密子系统［,］，部分 35 被 75 或 89 替代时，

它的基态将发生变化，当 & 超过某一临界值时出现

明显反铁磁有序，": 随 & 的增加而上升［" ］!
从图 ) 可以清楚地看出，在高温区域的一个较

宽的温度区域内，电阻表现出金属性（电阻温度系数

为正），反映出在该温区内声子散射为主 !我们认为，

没有磁性的 01 元素替代 35 后提供两个传导电子，

而 35 只提供一个传导电子，01 替代后增加了 01 附

近的传导电子的浓度，使得 $;19; 散射项 < ’ =1"的

系数 ’ 减小 !由于声子项随着 01 含量的增加基本不

变 !因此，在高温区声子散射项与 $;19; 散射项 <
’ =1" 共同作用的结果使得电阻温度系数从低温区

的负值变成高温区的正值，见图 ) !
系数 ’ 随 01 含量增大而变小的物理原因可分

析如下：图 ) 中插图表明，在高于 "6>? 的一段温区

内，各个样品的电阻随温度的变化规律都是 < =1" !
这意味着该温区内的电子散射机理以 34 离子磁矩

的 $;19; 散射为主，它们的 ! 电子之间关联还较弱 !
根据 $;19; 算得的磁性杂质电阻公式可知［).］，’ 正

比与 ("@（式中 ( 为传导电子与局域 ! 电子之间的交

换作用常量，"@ 为平均每个电子在费密面上的态密

度）! 当用 01 替代 35 后，由于局部的传导电子数目

增多，因此其邻近 34 原子的局域能级分布变宽，从

而"@ 减小，虽然 ( 也可能变化，但实验表明两者的

乘积（即 ("@）随 01 掺杂量的增加而减小 !

3435/ < &01&（ & ’ #! ##，# ! #+，# ! )#）样品在低温

下的电阻A温度曲线呈现极大值，见图 * ! 电阻极大

值的出现是 $;19; 散射和相干效应竞争的结果 ! (
个样品的 "6>?与 & 的关系如表 ( 所示 !为了比较，表

( 中同时给出 ) ’ 75 的情况［,］!

表 ( 电阻极大值对应的温度 "6>?与掺杂量 & 的关系

& #!## # !#+ # !)# # !)+ # !*#

"6>? &$ 3435/ < &01& ), )) "

"6>? &$ 3435/ < &75& ), - /

文献中常常把 "6>? 看作相干散射的开始 ! "6>?

的降低取决于两个因素：相干散射的减弱和 "$ 的

降低 !从表 ( 看出，同样成分的 35 被 01 替代比被

75 替代对 "6>? 的影响要大 ! 被 75 替代时，75 附近

的 34 离子因间距加大而磁矩变强，这意味着 "$ 降

低；同时，由于元素替代破坏了 34 离子的周期性，减

弱了相干散射 ! 35 被 01 替代时，01 附近的 34 离子

间距变化不大，因此我们认为 "6>? 下降的原因主要

是 01 使邻近的 34 离子磁矩及其周围环境受到影

响，较严重地破坏了对导电电子的相干散射 !
从两种方法计算的德拜温度的对比中可以看

出，随着 01 含量的增加，德拜温度呈增大趋势 !德拜

温度的升高表明声子平均频率变大，我们认为杂质

01 的加入导致 01 附近各原子之间的结合力略微增

强而造成部分声子模的频率上升 !
34 的 B 电子与传导电子的杂化是电子有效质量

增大的原因，它直接反映在低温电子比热容上 !图 ,
插图所示的结果表明，电子比热容开始急剧上升的

温度，即 # &" 的极小值温度，对元素替代的量不敏

感 !这一实验事实证明，尽管杂质会对邻近 34 的 B
电子与传导电子杂化的强弱有所影响，但绝大多数

34 不受影响，因此 "$ 的平均值没有明显改变 !

, 2 结 论

通过对重电子金属 3435/ < &01&（ & ’ #! #+，# ! )#，
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! "#$，! "%!，! " &!）的低温比热容和低温电阻测量结

果的分析，我们得出，尽管杂质 ’( 的原子尺寸与被

替代的 )* 原子几乎相同，而且不带磁性，但它对

)+)*, 的低温性质仍有较大影响：#）低温下 -.(/. 散

射项系数 ! 随 ’( 含量的加大而减小，反映 ’( 杂质

原子的替代使其邻近 )+ 原子的磁矩对传导电子的

散射受到影响；%）电阻极大值温度 "012随 ’( 含量的

加大而降低，表明 )+ 原子点阵对传导电子的相干散

射被较严重破坏；&）根据低温比热容测量值用两种

方法算出，)+)*, 3 #’(# 的德拜温度随 ’( 含量的加大

而略有上升 "

［#］ 4+(5 6 1(/ 78( 9 7 #::% $%& ’%()*%!+,-% ./ 0./1%/)%1 23++%( ’45)6

,!)（;<1(5<18：;<1(5<18 ;=8+(>8?8= @ A+=<(8=1B C*DB8E<+FE）（8( )<8G

(+E+）［冯 端、金国钧 #::% 凝聚态物理学新论（上海：上海科

学技术出版社）］

［%］ )1. H ’，)<+( ’ 7 1(/ I1( ; ; #::: 7.& "%8*%(3+9(% ’45),!)
（J+?+8：K(8L+FE8>M .? ;=8+(=+ 1(/ A+=<(.B.5M .? )<8(1 CF+EE）（ 8(

)<8(+E+）［曹烈兆、陈兆甲 阎守胜 #::: 低温物理学（合肥 ：中

国科技大学出版社）］

［&］ J* N J，)<+( ’ 7，H*. 7 H，O1(5 I C，P18 J I 1(/ 78( 6 %!!!

:!+3 ’45) " ;,/ "!" %#!:（8( )<8(+E+）［胡小华、陈兆甲、雒建林、

王玉鹏、白海洋、金 铎 %!!! 物理学报 !" %#!:］

［Q］ AE*R88 J，A1(1S1 T，U/+ I，-1>.< A 1(/ V108M1 A %!!! ’45) "

<%- " 7%++ " #! $Q!W
［$］ L.( HX<(+ME+( J，Y+*D+F> Z，C8+>F*E A，;=<FX/+F Z，;>.=S+F> U，

A*>E=< K，H.+[+(<1*\> V，].E=< Z 1(/ OXB?B+ C #::^ =9( " ’45) "

> " P $ QQW
［,］ L.( HX<(+ME+( J #::, ’45) " 0./1%/) " 23++%( # :,^:
［W］ ].E=< Z，;=<FX/+F Z，;>.=S+F> U 1(/ L.( HX<(+ME+( J #::W ’45) "

<%- " 7%++ "%" #$:
［^］ L.( HX<(+ME+( J，J*E>+F 4，V.=S ;，Y+*D+F> Z，C8+>F*E A，;8+=S V，

;>.=S+F U 1(/ O1??+(E=<08/> V #::W ’45),!3 P &’()&’& $$!
［:］ P+(_ 7，C?B+8/+F+F )，;>.=S+F> U 1(/ L.( HX<(+ME+( J #::: ’45),!3

P &$")&*+ &^!

［#!］ ;>.=S+F> U，;=<FX/+F Z，L.( HX<(+ME+( J，CMS1 Y，91F=81GV1>F T，

L.( /+F -10\ ]，O+B_+B ; 1(/ H.+[+(<1*\> V #::: ’45),!3 P &$")

&*+ &^&
［##］ L.( HX<(+ME+( J，;8+=S V，;>.=S+F> U 1(/ O1??+(E=<08/> V #::,

’45),!3P &&’)&&! QW#
［#%］ L.( HX<(+ME+( J，;=<FX/+F Z，AF1\\01(( A 1(/ O+BE=< V #::% > "

23?/ " 23?/ " 23+%( " +(# Q$
［#&］ V+(5 7 P，)<+( ’ 7，H*. 7 H，P18 J I，O1(5 O J，’<+(5 C，

’<1(5 7，;* ; - 1(/ O1(5 I C %!!# :!+3 ’45) " ;,/ " $( #,&%（8(

)<8(+E+）［孟继宝、陈兆甲、雒建林、白海洋、汪卫华、郑 萍、

张 杰、苏少奎、王玉鹏 %!!# 物理学报 $( #,&%］

［#Q］ V+(5 7 P，)<+( ’ 7，H*. 7 H，P18 J I，O1(5 O J，’<+(5 C，

’<1(5 7，;* ; -，78( 6 1(/ O1(5 I C %!!% :!+3 ’45) " ;,/ " $+

#%:（8( )<8(+E+）［孟继宝、陈兆甲、雒建林、白海洋、汪卫华、郑

萍、张 杰、苏少奎、金 铎、王玉鹏 %!!% 物理学报 $+ #%:］

［#$］ ;L+>8(1(1 C，/+ ‘.( 6* CB+EE8E C 1(/ ;>FM/.0 Z V #::, ’45),!3 P

&$")&*+ %%&
［#,］ L.( HX<(+ME+( J，;=<FX/+F Z，AF1\\01(( A 1(/ O+BE=< V #::%

> " 23?/ " 23?/ " 23+%( " +(# Q$
［#W］ 9.\1B T ; ] #:,, ;*%!,@,! A%3+) 3+ 7.& "%8*%(3+9(%（Y+[ I.FS：

CB+(*0）

［#^］ H8 ’ ’ #::# ;.B,1 ;+3+% "4%.(5（P+8R8(5：J85< T/*=1>8.( CF+EE）（8(

)<8(+E+）［李正中 #::# 固体理论（北京：高等教育出版社）］

,#^% 物 理 学 报 $# 卷



!"# #$$#%& ’$ (’)#(!*+ ’+ &"# ,’-!&#.)#/0&1/# )/’)#/&2#3
’$ "#045 #,#%&/’+ %’.)’1+(3 6#61" # !*+!

!

!"#$ %&’()*+）,）-） ./"# 0/)*’%&),） 12* %&)#’1&#,） ()& 3)&’4)#$,） 5)#$ 6)#’1&#,） 5)#$ 42’7"#$,）

+）（!"#$%&#’( )%*+&+,+" -. /$0*&#* ’%1 2$"3&*+40，2$&%"*" 5#’1"30 -. 6#&"%#"*，7"&8&%9 +88898，2$&%’）

,）（:’;-4’+-40 -. <=+4"3" 2-%1&+&-% /$0*&#*，)%*+&+,+" -. /$0*&#*，2$&%"*" 5#’1"30 -. 6#&"%#"*，7"&8&%9 +88898，2$&%’）

-）（>4’1,’+" 6#$--(，2$&%"*" 5#’1"30 -. 6#&"%#"*，7"&8&%9 +888-:，2$&%’）

（;"<"&="> +: !)?</ ,88,；?"=&@"> A)#2@<?&BC ?"<"&="> ,D EB?&F ,88,）

EG@C?)<C
5" ?"B*?C C/" B)?C&<2F)? @)ABF" B?"B)?)C&*# A"C/*> )#> C/" "HB"?&A"#C)F ?"@2FC@ *I C/" F*J’C"AB"?)C2?" ?"@&@C)#<" )#> @B"’

<&I&< /")C *I /")=K "F"<C?*# A"C)F@ .".2L M =0#=（ = N 8 O8P，8 O+8，8 O+P，8 O,8，8 O-8）O Q/" B/K@&<)F *?&$&# I*? C/" "II"<C *I C/" 0#

<*#C"#C *# C/" F*J’C"AB"?)C2?" B?*B"?C&"@ *I .".2L M = 0#= )?" @C2>&">O 5" I&#> C/)C G*C/ C/" <*"II&<&"#C # *I R*#>* @<)CC"?&#$

C"?A )#> C/" !A)H <*??"@B*#>&#$ C* C/" A)H&A)F ?"@&@C)#<" >"<?")@"@ J&C/ &#<?")@&#$ 0# <*#C"#C O 5/&F" C/" S"GK" C"AB"?)C2?" *I

.".2L M =0#= @F&$/CFK $* 2B J&C/ &#<?")@&#$ 0# <*#C"#C O

$%&’()*+：/")=K I"?A&*# @K@C"A，F*J’C"AB"?)C2?" @B"<&I&< /")C，F*J’C"AB"?)C2?" ?"@&@C)#<"，<*/"?"#C @<)CC"?&#$
,-..：D+,D，D+,9

!7?*T"<C @2BB*?C"> GK C/" 6)C&*#)F 6)C2?)F U<&"#<" V*2#>)C&*# *I ./&#)（W?)#C 6*O+88,PX+9）O

D+9,+, 期 孟继宝等：0# 含量对重电子金属 .".2L M =0#= 低温性质的影响


