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The 4f spectra of YbInCu4 were measured by photoemission spectroscopy by using 880 eV

photons. We analyzed the 4f spectra theoretically with the single impurity Hamiltonian. By

analyzing the 4f spectra theoretically, we found a bare 4f binding energy (ϵf ) rather than a

hybridization (∆av) to be more important in explaining the change of a Yb 4f electron number.

Hence, we concluded that the change of the ϵf in the Kondo volume collapse model was the driving

force of the phase transition of YbInCu4.
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YbInCu4 화합물 상전이 현상에 대한 연구
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880 eV 광자를 사용해서 광전자분광 실험으로 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 광전자 스펙트럼을

측정했다. 불순물 모형 해밀토니안을 이용해서 Yb 4f 광전자 스펙트럼을 이론적으로 분석했다. Yb 4f

전자 스펙트럼을 이론적으로 분석해서, 혼성 상호작용 (∆av)보다 맨 4f 전자 에너지 (ϵf )가 더 크게

변하는 것을 알았다. 콘도 부피붕괴 모형에서 ϵf 변화가 YbInCu4 화합물의 상자성 상전이를 일으키는

추진력이라는 결론에 도달했다.
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I. 서 론

YbInCu4 화합물은 약 45 K 근처에서 큐리-바이스

(Curie-Weiss) 상자성에서 파울리(Pauli) 상자성으로 상전

이 된다 [1–3]. 45 K보다 높은 온도에서 자기 감수율은 온

도에 반비례하는 큐리-바이스 상자성을 따르고, 45 K보다

낮은온도에서자기감수율은온도에의존하지않는파울리

상자성에속한다.상전이온도근처에서열용량이불연속적

으로 변하기 때문에 YbInCu4 화합물의 다른 상자성에 대

한 상전이는 1차 상전이에 해당된다 [3]. 상전이 전과 후의

온도에서 YbInCu4 화합물의 결정구조는 정육면체 형태의

C15b 구조이고, YbInCu4 화합물의 결정상수는 높은 온도

의 a0 = 7.13 Å에서 상전이 온도보다 낮은 온도에서 a0 =

7.14 Å로 증가한다 [2]. 지금까지 YbInCu4 화합물의 결정

상수 변화와 상자성 상전이 사이의 연관성을 찾는 많은 연

구가 진행되었다 [1–7]. 특히 YbInCu4 화합물에서 상전이

온도보다높은온도에서큐리-바이스상자성을만드는것은

모두 채워진 Cu 3d 전자나 Yb, In, Cu 여러곳 sp 전자들

이 아니고, Yb 한곳 4f 전자다. 실험에서 측정된 YbInCu4

화합물의 유효 상자성 자기모멘트는 4.37µB 이다 [1,2]. 여

기서 µB는보어(Bohr)자기쌍극자모멘트를나타낸다.이

값은자유 Yb원자의 4f13 전자구조에서스핀-오비탈상호

작용이 만드는 이중항인 4f7/2에 의한 상자성 자기모멘트

값인 4.54µB와 거의 일치한다 [8]. 따라서 상전이보다 높은

온도에서 YbInCu4 화합물 바닥상태의 전자구조는 4f13으

로 추측할 수 있다. 반면에 상전이 온도보다 낮은 온도에서

한곳자기모멘트는없고여러곳자기모멘트에의한파울리

상자성이 된다. 실험에서 측정된 0K에서 파울리 상자성의

자기 감수율은 6.37×10−3 emu/mole 이다 [1,2]. 그러므로

상전이보다 낮은 온도에서 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전

자가 여러곳 전자같이 행동해야 한다. 그래서 상전이 온도

전과후에서 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자구조를연구하

는 것이 필요하다.
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YbInCu4 화합물의물리적성질을연구하는다양한실험

중에서 광전자분광 실험은 Yb 4f 전자 스펙트럼을 직접적

으로 측정하고 연구할 수 있는 유일한 방법이다. 지금까지

많은 연구 집단에서 다양한 광자를 사용하는 광전자분광

실험으로 YbInCu4 화합물의 4f 전자 스펙트럼을 측정해

서 연구했다 [4–7]. 이들의 연구에 따르면, 상전이 온도 전

과 후에서 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자 수(nf )가 크게

변하기는 하지만 상전이보다 낮은 온도에서 nf의 값이 14

가 되지는 않는다 [4–7]. 따라서 YbInCu4 화합물의 파울리

상자성은 모두 채워진 Yb 4f 전자에 의한 것은 아니다.

지금까지 Yb 4f 전자 스펙트럼 연구는 광자 에너지에

의존해서 nf 값이 차이가 나는 원인을 찾는 것에 초점을

맞추었다 [4–7]. 반면에 YbInCu4 화합물의 상전이 얼개에

대한 연구는 없었다. 그래서 본 논문에서 광전자분광 실험

으로 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼을 체계적으로 분석하여

파울리 상자성에서 큐리-바이스 상자성으로 상전이 되게

만드는 중요한 원인을 찾고자 한다. 상전이 과정에 대한

얼개를 찾으려면, Yb 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 분

석하는 것이 필요하다. 한곳 4f 전자와 여러곳 spd 전자

들의 혼성 상호작용이 콘도(Kondo) 단일항의 바닥상태를

만드는앤더슨불순물모형해밀토니안을사용할예정이다.

한곳 4f 전자가 포함된 화합물의 바닥상태가 콘도 단일항

이 되면 4f 전자가 한곳 성질을 잃어버리게 된다 [9, 10].

그래서 한곳 Yb 4f 전자를 포함하는 YbInCu4 화합물이

파울리 상자성을 갖게 되는 것을 자연스럽게 설명할 수 있

다. 앤더슨 불순물 모형 해밀토니안은 다음과 쓸 수 있다

[9,10].

H =

Nf∑
µ=1

[

∫
dϵ ϵ ψ+

ϵµψϵµ + ϵf ψ
+
µ ψµ

+

∫
dϵ {V (ϵ) ψ+

ϵµψµ +H.C.}]

+ U

Nf∑
µ,ν=1

nµnν .
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처음항은여러곳전자들로구성된전도전자를나타내며

ϵ은전도전자에너지이고, ψ+
ϵµ와 ψϵµ는각각전도전자생성

연산자와 소멸 연산자를 말한다. 두 번째 항은 4f 전자를

표현하며, ϵf는 맨 4f 전자 에너지이고 ψ+
µ와 ψµ는 각각

4f 전자 생성 연산자와 소멸 연산자를 나타낸다. 세 번째

항은 여러곳 전자들과 한곳 4f 전자 사이의 혼성 상호작용

을 말하고 V (ϵ)는 혼성 상호작용의 크기를 표현하고 H.C.

는 에르미트 켤레를 나타낸다. Nf는 4f 전자의 겹침 수를

말한다. 마지막 항은 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호작용을

말하고 U는 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호작용의 크기이고

nµ는 채워진 4f 전자 수를 나타내며 그 값은 0이나 1이다.

적절한 ϵf와 ∆av = π|V (ϵF )|2 및 U를 사용해서 4f 전자

스펙트럼을 계산한다. 여기서 ϵF는 페르미 에너지 준위를

표시한다.

상전이 전과 후의 온도에서 광전자분광 실험으로

YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자스펙트럼을측정한다.앤더

슨불순물모형해밀토니안을이용해서이론적으로계산한

Yb 4f 전자스펙트럼과실험에서측정된 Yb 4f 전자스펙

트럼을 비교 분석하면서 최고로 적합한 ϵf와 ∆av 및 U를

찾는다. 상전이 온도 전과 후에서 이론적으로 계산한 결과

를이용해서 YbInCu4 화합물의상자성상전이를일으키는

원인을 찾고자 한다.

II. 실험과정

존슨 매티(Johson Matthey) 회사에서 구입한 99.9%의

Yb과 In 분말 및 99.99% Cu 분말을 사용해서 YbInCu4

화합물에 필요한 적절한 화학량론 비율을 만들고 균일하

게 섞는다. 아르곤 가스 분위기에서 아크 방전으로 균일하

게 섞은 YbInCu4 구성 성분을 여러 번 녹여서 YbInCu4

화합물을 만들었다. YbInCu4 화합물을 조금 더 균질하게

만들기 위해서 YbInCu4 화합물을 약 800 oC에서 3일 동

한 열처리 하였다. X-선 회절 실험으로 YbInCu4 화합물

이외의 다른 성분이 존재하는 지를 조사하였다.

일본 스프링-8(Spring-8) 방사광가속기의 살다발선

(beam line) 25SU에서 광전자분광 실험으로 YbInCu4 화

합물의 Yb 4f 전자 스펙트럼을 측정했다. 광전자분광 실

험을 수행하는 동안에 주요 방의 진공은 2 × 10−10 mbar

보다 좋았다. 880 eV 광자를 사용한 광전자분광 실험에

서 에너지 분해능은 약 100 meV 이다 [11, 12]. 광전자분

광 실험하는 동안에 O 1s 내각 준위 스펙트럼을 관찰하

면서 YbInCu4 시료 표면이 깨끗한 지를 판단했다. O 1s

내각준위스펙트럼이관찰되면다이아몬드줄을사용해서

YbInCu4 시료 표면을 긁어서 표면을 깨끗하게 만든 후에

다시 Yb 4f 전자 스펙트럼을 측정했다. 다이아몬드 줄을

사용해서 YbInCu4 시료 표면을 긁은 곳은 시료 준비 방이

고 그 때의 진공은 4× 10−10 mbar 보다 좋았다.

III. 실험자료 및 분석결과

880 eV 광자를 사용한 광전자분광 실험으로 측정한

YbInCu4 화합물의 페르미 준위 근처 스펙트럼들을 Fig. 1

에 그렸다. 880 eV 광자를 사용했을 때, 에너지 분해능은

100 eV 광자의 에너지 분해능보다 좋지 않다. 100 eV 근처

의 운동에너지에서 전자의 평균 자유이동거리가 약 5–7 Å

정도이기 때문에 [13,14] 100 eV 광자를 이용한 광전자분

광 실험에서 측정되는 스펙트럼은 YbInCu4 화합물 표면

원자들의 스펙트럼을 많이 포함하고 있다. YbInCu4 화합

물표면의전자구조가덩어리의전자구조와같으면,에너지

분해능이좋은 100 eV광자를사용해서광전자분광실험으

로 페르미 준위 근처의 스펙트럼을 측정하면 된다. 그러나

표면과덩어리의전자구조가다르면오직에너지분해능만

을 생각해서 100 eV 광자를 이용해서 페르미 준위 근처의

스펙트럼을측정하고스펙트럼을분석하게되면잘못된결

과에도달한다.특히덜채워진 4d나 5d전자를갖는원자를

포함하는화합물이나혼합원자가를갖는희토류원자를포

함하는화합물의표면은덩어리와다른물리적성질을갖는

다 [15,16]. 그래서 좋은 에너지 분해능을 포기하고, 전자의

평균 자유이동거리가 길게 되는 880 eV 광자를 사용해서

광전자분광 실험을 행했다 [13,14]. 왜냐하면 YbInCu4 화

합물에서 Yb과 Yb 원자 사이의 길이가 약 5 Å이므로 Yb

원자에 대한 표면의 깊이는 약 5 Å 정도이고, 약 880 eV 운

동에너지에서 전자의 평균 자유이동거리는 대략 15–20 Å

이므로덩어리에대한표면의세기비는약 15–20%가되기

때문이다 [2,13,14].

Figure 1의검은선으로나타낸아래쪽스펙트럼은 20 K

에서 측정된 결과이고 검은 점들로 표시된 위쪽 스펙트럼

은 200 K에서 측정된 결과이다. Figure 1의 스펙트럼들은

여러 개 봉우리로 구성되어 있다. Figure 1에 있는 여러

봉우리들의 근원을 찾아보자. 먼저, 페르미 준위 근처의 스

펙트럼에 기여하는 것들은 Yb sp, 5d, 4f 전자들과 In sp

전자들 및 Cu sp, 3d 전자들이다. 880 eV 광자에서 Yb sp

와 5d 전자들과 In sp 전자들 및 Cu sp 전자들의 충돌 단면

적이 Yb 4f 전자들과 Cu 3d 전자들의 충돌 단면적보다 10

배 이상 작기 때문에 [19] 880 eV 광자를 이용한 광전자분

광 실험에서 측정된 페르미 준위 근처의 스펙트럼은 주로

Yb 4f 전자들과 Cu 3d 전자들로 구성되게 된다. 따라서

Fig. 1에 있는 YbInCu4 화합물의 스펙트럼은 대부분 Yb

4f 전자와 Cu 3d전자스펙트럼들로간주되어야한다. 100

eV광자에너지에서 Cu 3d전자의충돌단면적이 YbInCu4

화합물의 sp 전자들의 충돌 단면적보다 매우 크기 때문에

[19] 광전자분광 실험으로 측정된 YbInCu4 화합물의 스펙

트럼에서 쉽게 Cu 3d 전자 스펙트럼을 구별해 낼 수 있다.
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Fig. 1. 4f spectra of YbInCu4. The black lines and the black dots are the 4f spectra at 20 K and 200 K, respectively.
The peaks between the Fermi energy and 2 eV are the spin-orbit doublet of Yb 4f13, the peaks in the range of 6 eV
to 12 eV the multiplet structures of Yb f12, and the peaks of 2 eV and 4.5 eV correspond to Cu 3d spectra.

또 LuInCu4 화합물에대해서광전자분광실험으로페르미

준위 근처 스펙트럼을 측정하게 되면 쉽게 Cu 3d 전자 스

펙트럼을 특정할 수 있게 된다. 이 방법으로 알게된 사실을

사용하게 되면 [4,5], Fig. 1의 YbInCu4 화합물의 스펙트

럼에서 2–5 eV 영역에 존재하는 봉우리들은 Cu 3d 전자

스펙트럼에해당된다. Cu 3d전자스펙트럼은 0–2 eV영역

과 5.8–12 eV 영역에 존재하는 봉우리들과 겹치지 않아서

그봉우리들에게영향을미치지못한다.그래서 Cu 3d전자

스펙트럼을 제외하고 분석한다.

YbInCu4 화합물의 바닥상태에서 Yb 원자의 4f 전자

상태는 4f13과 4f14 전자 배열들로 만들어 진다. 따라서

광전자분광실험에서 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼은 다중

항의 4f12와 스핀-오비탈 상호작용에 의한 이중항의 4f13

전자구조들로 구성되어야 한다. 4f12 다중항과 4f13 이중

항 사이의 에너지 차이는 대략 U 만큼이다. 정확한 U 값은

이론적인 분석으로 결정할 예정이다. 그리고 YbInCu4 화

합물의 Yb 원자에서 스핀-오비탈 상호작용에 의한 4f13

이중항 사이의 에너지 차이는 1.3 eV이고, 세기 비는 0.75

이다. YbInCu4 화합물의 4f13 이중항에 대한 결과는 이

론적으로 계산한 Yb 원자의 4f13 이중항 결과와 거의 일

치한다 [20]. 이 사실을 사용하게 되면, Fig. 1의 스펙트럼

에서 약 0.2 eV와 1.5 eV에 있는 봉우리는 이중항인 Yb

4f13 전자구조임을 쉽게 알 수 있다. 또 YbInCu4 화합물

의 표면에 있는 Yb 원자들의 바닥상태 전자구조는 4f14

이고, 광전자분광 실험에서 측정된 표면 Yb 원자들이 기

여하는 4f13 이중항의 결합에너지가 덩어리 Yb 원자들의

4f13 이중항의 결합에너지와 다르고 그 차이는 약 0.5 eV

정도이다 [16]. 따라서 0.7 eV와 2.0 eV에 있는 봉우리는

YbInCu4 화합물의 표면에 있는 Yb 원자가 기여하는 4f13

전자구조에 해당된다. 100 eV 광자와 880 eV 광자를 이용

한광전자분광실험으로측정된 YbInCu4 화합물의 Yb 4f

전자 스펙트럼을 비교하게 되면, Fig. 1의 0.7 eV와 2.0 eV

에 있는 봉오리는 표면 Yb 원자의 기여라는 것을 쉽게 알

수 있다. 왜냐하면 100 eV 광자를 사용했을 때 전자의 평

균 자유이동거리가 대략 5–7 Å 정도이므로 [13,14], 덩어리

Yb 4f 전자 스펙트럼에 비해서 표면 Yb 4f 전자 스펙트

럼의 세기가 매우 크게 되기 때문이다. 표면 Yb 4f 전자

스펙트럼인 0.7 eV와 2.0 eV 봉우리 세기가 덩어리 Yb

전자 스펙트럼인 0.2 eV와 1.5 eV 봉우리 세기보다 매우

크게 되는 것을 100 eV 광자를 사용한 광전자분 실험으로

확인했다 [4–6]. 그리고 Yb 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호

작용인 U가 대략 6 eV 정도이므로, 6–12 eV 결합에너지

영역에존재하는봉오리들은 4f12 전자구조에의한다중항

에 대응된다. Figure 1의 6–12 eV 결합에너지 영역에 있는

각 봉우리의 결합에너지와 세기 비는 Yb 원자에서 이론적

으로 계산한 4f12 전자구조 다중항의 결합에너지 및 세기

비와 거의 일치한다 [20].

Figure 1의 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자 스펙트럼을

보게 되면, 20 K에서 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼의 페

르미 준위 근처에 있는 4f13 봉우리의 세기가 200 K에서

측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼의 4f13 봉우리 세기보다 더
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크다는 것을 알 수 있다. 이러한 실험적 사실은 20 K에서

YbInCu4 의 Yb 4f 전자 수가 200 K에서 YbInCu4 의

Yb 4f 전자 수보다 많다는 것을 말한다. 정확한 Yb 4f 전

자 수는 이론적 분석을 통해서 결정할 예정이다. 또 20 K

에서 4f12 전자구조의 가장 낮은 에너지를 갖는 다중항 상

태의 결합에너지와 200 K에서 4f12 전자구조의 가장 낮은

에너지를 갖는 다중항 상태의 결합에너지 사이에 차이가

존재한다. 이 4f12 전자구조의 가장 낮은 에너지를 갖는

다중항 상태의 결합에너지 차이는 U와 관련되어 있다. 따

라서 YbInCu4 화합물의 상자성 상전이 전과 후에서 U가

변한다는 결론에 도달한다. 정확한 U 값은 4f 전자 스펙트

럼을 이론적으로 분석하여 구할 예정이다.

불순물 모형 해밀토니안을 사용해서 YbInCu4 화합물의

Yb 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 계산한 결과를 Fig. 2

에 그렸다. Figure 2에서 점들은 광전자분광 실험으로 측

정된 실험 자료이고, 빨간색 실선들은 이론적으로 계산한

결과를 나타낸다. Figure 2의 아래쪽에 있는 점들과 빨간

색실선으로나타낸스펙트럼들은각각 20 K에서측정하고

이론적으로 계산한 Yb 4f 전자 스펙트럼들이고, Fig. 2의

위쪽에 있는 점들과 빨간색 실선인 스펙트럼들은 각각 200

K에서 측정하고 이론적으로 계산한 Yb 4f 전자 스펙트럼

에 대응된다. 이론적으로 계산한 Yb 4f 전자 스펙트럼과

실험자료 Yb 4f 전자스펙트럼을적절하게비교하기위해

서,먼저광전자분광실험으로측정한 Fig. 1의 Yb 4f 전자

스펙트럼 자료에서 YbInCu4 화합물의 표면 Yb 원자들이

만드는 Yb 4f 전자 스펙트럼에 해당되는 부분을 제거했

다. 100 eV 광자에서 전자의 평균 자유이동거리가 5–7 Å

정도이기때문에 [13,14] 100 eV광자를사용한광전자분광

실험에서 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼 중에서 세기가 크

게 증가하는 봉우리가 나타난다. 이 봉우리가 표면 Yb 4f

전자 스펙트럼에 대응된다. 표면 Yb 4f 전자 스펙트럼의

세기와 결합에너지를 정확하게 찾기 위해서, 곡선 맞추기

방법으로 Fig. 1의 Yb 4f 전자 스펙트럼의 실험 자료를

분석했다. 곡선 맞추기 방법으로 분석할 때, 표면과 덩어리

Yb 4f13 전자구조의 이중항 봉우리들과 덩어리 Yb 4f12

전자구조의다중항봉우리들에대한정보뿐만아니라광전

자가 YbInCu4 화합물을탈출할때까지만들어지는비탄성

충돌에의해서발생하는바탕성분을함께고려하여분석했

다. Yb 4f 전자스펙트럼들이직접적으로영향을받지않는

영역에있는스펙트럼을적절하게설명하는바탕성분을찾

는다. 광전자분광 실험으로 측정된 Fig. 1의 Yb 4f 전자

스펙트럼에서곡선맞추기방법으로찾은바탕성분스펙트

럼과 표면 Yb 4f 전자 스펙트럼을 빼서 구한 Yb 4f 전자

스펙트럼을 Fig. 2에 점들로 나타냈다.

2–5 eV 결합에너지 범위의 Cu 3d 전자 스펙트럼은 Yb

4f 전자 스펙트럼에 영향을 미치지 않기 때문에 불순물 모

형 해밀토니안을 사용해서 이론적으로 계산할 때 Cu 3d

전자 스펙트럼을 전혀 고려하지 않았다. 에너지 분해능이

100 meV 정도인 880 eV 광자를 사용해서 측정된 Yb 4f

전자 스펙트럼에서 Yb 4f13 전자구조 봉오리의 결합에너

지를 정확하게 찾을 수 없다. 왜냐하면 Yb 4f13 전자구조

봉우리의 결합에너지가 콘도 온도에 해당되고 [9, 10, 18]

YbInCu4 화합물의 콘도 온도가 약 50 meV 정도이기 때

문이다 [4,5]. 에너지 분해능이 약 40 meV 정도인 100 eV

광자를 사용해서 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼을 분석하여

Yb 4f13 전자구조 이중항의 4f7/2 봉우리의 결합에너지

를 정확하게 찾았고, 그 값은 45 meV 이다 [4,5]. 그래서

Fig. 2에 그린 880 eV 광자를 사용하여 20 K에서 측정된

Yb 4f13 전자구조 이중항의 4f7/2 봉오리의 결합에너지를

45 meV가되게만들었다. 200 K에서측정된 Yb 4f13 전자

구조 이중항의 4f7/2 봉우리의 결합에너지는 30 meV보다

작기때문에,에너지분해능이약 40 meV정도의광전자분

광 실험으로 Yb 4f13 전자구조 이중항의 4f7/2 봉우리의

결합에너지를 정확하게 찾기 어렵다. 그래서 880 eV 광자

를 사용하여 200 K에서 광전자분광 실험으로 측정된 Yb

4f 전자 스펙트럼을 분석할 때, 적절한 ϵf와 ∆av 및 U를

사용하여 이론적인 계산을 수행하면서 Yb 4f13 전자구조

이중항의 4f7/2 봉오리의 결합에너지를 찾는다.

불순물 모형 해밀토니안을 사용해서 4f 전자 스펙트럼

을 계산하려면, 적절한 ϵf와 ∆av 및 U 값들이 필요하다.

먼저, ϵf와 ∆av을 이용해서 이론적으로 계산한 Yb 4f 전

자스펙트럼을 20 K에서측정된 Fig. 2의점들로나타낸 Yb

4f 전자 스펙트럼과 서로 비교한다. 적당한 ∆av을 고정시

키고, ϵf을 변화시키면서 4f13 전자구조 봉우리의 결합에

너지가 대략 45 meV 근처가 되는 ϵf을 찾는다. 다음으로

ϵf을 고정시키고, ∆av을 변화시키면서 이론적으로 계산한

4f13 전자구조 봉우리의 결합에너지와 광전자분광 실험으

로 측정된 4f13 전자구조 봉우리의 결합에너지가 완전히

일치하게만드는∆av을찾는다.다음으로 ϵf와∆av을고정

하고 U를 변화시키면서 4f13 전자구조 이중항의 봉우리와

4f12 전자구조 다중항의 가장 낮은 에너지 상태에 대응되

는 봉우리 사이의 결합에너지 차이를 가장 잘 설명하는 U

를 찾는다. 마지막으로 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호작용인

U를 고정하고 ϵf와 ∆av을 적절하게 조절하면서 4f13 전

자구조 이중항에 대한 4f12 전자구조 다중항의 세기 비를

가장 적절하게 설명하는 ϵf와 ∆av을 찾는다. 이 방법으로

20 K의 Yb 4f 전자스펙트럼에대해서이론적으로계산한

결과를 Fig. 2의 아래쪽 부분에 빨간색 실선으로 그렸다.

Figure 2의 아래쪽 그림을 보면, 빨간색 실선으로 표시된
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Fig. 2. (Color online) Experimental and theoretical 4f spectra of YbInCu4. Red lines and black dots correspond to the
theoretical and the experimental Yb 4f spectra, respectively. The upper and the lower parts are the Yb 4f spectra
measured at 200 K and 20 K, respectively. The peaks between 2 eV and 4.5 eV correspond to Cu 3d spectra.

Table 1. ϵf is the bare 4f electron energy, ∆av the average hybridization of a 4f electron and conduction electrons,
U the coulomb interaction of 4f electrons, nf the number of 4f electrons, TK the Kondo temperature, χm(0) the
theoretical magnetic susceptibility at zero temperature, and χexp

m (0) is the experimental magnetic susceptibility [1–3].

ϵf ∆ U nf TK χm(0) χexp
m (0)

(meV) (meV) (eV) (meV) (×10−3 emu) (×10−3 emu)

20 K −370 36.8 6.18 13.31 58.2 3.05 6.37

200 K −490 34.3 6.24 13.14 26.2 12.4

이론적으로 계산한 Yb 4f 전자 스펙트럼 결과는 광전자

분광 실험으로 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼을 대단히 잘

설명한다. Figure 2의 빨간색 실선으로 표시된 Yb 4f 전

자 스펙트럼을 이론적으로 구할 때, 사용된 가장 적절한

변수들의 값은 ϵf = −370 meV, ∆av = 36.8 meV, 및 U

= 6.18 eV를 사용했다. 그리고 이론적인 계산에서 얻어진

YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수 nf = 13.31,

콘도 온도 TK = 58.2 meV, 그리고 0 K에서 자기감수율

χm(0) = 3.05 × 10−3 emu/mol 이다. 이론적으로 계산할

때 사용된 변수들과 얻어진 계산 결과들을 Table 1에 수

록했다. 20 K에서 광전자분광 실험으로 측정된 YbInCu4

화합물의 Yb 4f13 전자구조이중항의 4f7/2 봉우리의결합

에너지로부터 구한 콘도 온도 값인 45 meV와 이론적으로

계산해서 얻은 콘도 온도 값인 58.2 meV 사이에 차이가

존재한다. 그 이유는 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호작용이

유한하기 때문이다. 이론적으로 4f 전자들 사이의 쿨롱 상

호작용의 값이 무한대일 때, 광전자분광 실험에서 측정된

Yb 4f13 전자구조 이중항의 4f7/2 봉우리의 결합에너지와

콘도 온도가 일치한다 [9, 10, 18]. 반면에 4f 전자들의 쿨

롱 상호작용이 유한할 때, 이론적으로 계산해서 얻은 콘도

온도와 Yb 4f13 전자구조 이중항의 4f7/2 봉우리의 결합

에너지 사이에 차이가 있을 수 있다.

20 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을 계산할 때 사용되었던

ϵf , ∆av, 및 U 변수들을 사용하여 200 K에서 광전자분광

실험으로 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼에 대한 분석을 시

작한다. ϵf , ∆av,및 U 변수들을점차로변화시키면서광전

자분광 실험으로 측정된 200 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을

가장 잘 설명하는 ϵf , ∆av, 및 U를 찾는다. 이 방법으로

200 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 계산한 결과

를 Fig. 2의위쪽부분에빨간색실선으로그렸다. Figure 2

의 위쪽 부분에 빨간색 실선으로 표시된 이론적인 Yb 4f

전자스펙트럼은광전자분광실험으로측정되고점들로표

시된 200 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을 매우 잘 설명한다.

ϵf = −490 meV, ∆av = 34.3 meV,및 U = 6.24 eV변수들

을 사용해서 빨간색 실선으로 나타낸 200 K의 Yb 4f 전자

스펙트럼을 이론적으로 얻었다. 200 K에서 이론적으로 계

산해서 찾은 YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수

nf = 13.14, 콘도 온도 TK = 26.2 meV, 및 0 K에서 자기

감수율 χm(0) = 12.5×10−3 emu/mol 이다. 이론적인 Yb
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4f 전자 스펙트럼을 계산할 때, 사용되었던 ϵf , ∆av, 및 U

변수들을 Table 1에 수록했다. 또 이론적으로 계산하면서

얻어진 결과들도 Table 1에 수록하였다. 이론적으로 분석

하면서 얻어진 결과를 요약하면 다음과 같다. 첫째, 맨 Yb

4f 전자 에너지가 20 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을 계산할

때 ϵf = −370 meV에서 200 K의 Yb 4f 전자 스펙트럼을

구할 때 ϵf = −490 meV로 ϵf의 절대값이 증가한다. 둘째,

평균 혼성 상호작용이 20 K의 ∆av = 36.8 meV에서 200

K의 ∆av = 34.3 meV로 줄어든다. 온도가 변할 때, ∆av

의변화는상당히작은편이다.셋째, Yb 4f 전자들사이의

쿨롱 상호작용이 20 K의 U = 6.18 eV에서 200 K의 U =

6.24 eV로 커진다.

IV. 토 론

덩어리 YbInCu4화합물의상전이온도는 45 K근처이다

[1–3]. 5000 eV광자를사용한광전자분광실험에서측정된

Yb 4f 전자스펙트럼을분석한결과에따르면,상전이보다

낮은온도에서덩어리 YbInCu4 화합물바닥상태의 Yb 4f

전자수는 13.22이고,높은온도에서 Yb 4f 전자수는 13.1

가 되는 것으로 알려졌다 [7]. 그러나 본 논문에서 광전자

분광 실험으로 측정한 Yb 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로

분석한 결과에 의하면, YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb

4f 전자 수가 200 K의 13.14에서 20 K의 13.31로 변한다.

또 본 논문의 YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수

에 대한 결과는 다른 연구자들의 800 eV 광자를 사용한

광전자분광 실험으로 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼의 연구

결과와 대체로 비슷하다 [6]. 5000 eV 광자를 사용했을 때

전자의 평균 자유이동거리가 매우 커서 덩어리 Yb 4f 전

자 스펙트럼을 충분하게 많이 측정하게 된다. 따라서 5000

eV 광자를 사용한 광전자분광 실험으로 측정된 YbInCu4

화합물의 Yb 4f 전자 스펙트럼은 대부분 덩어리 성분으로

간주된다. 그래서 본 논문에서 YbInCu4 화합물의 Yb 4f

전자 스펙트럼을 분석해서 찾은 결과인 nf = 13.31는 덩

어리 YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수 13.26과

다르다는 것을 알게 된다 [7]. 또 이론적으로 계산한 0 K

에서 자기감수율의 값인 χm(0) = 3.05 × 10−3 emu/mol

는 YbInCu4 화합물의 자기감수율의 실험결과인 χm(0) =

6.37 × 10−3 emu/mol보다 작다. 그러므로 낮은 온도에서

YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자 수가 13.31보다 작은 값을

가져야 한다. 따라서 0 K의 자기감수율에 대한 이론적인

계산결과도 YbInCu4 화합물의 덩어리 Yb 4f 전자 수가

13.31보다작아야된다는것을뒷받침한다.본논문에서찾

은 YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수가 덩어리

Yb 4f 전자수와다르게만드는것은표면과덩어리 Yb원

자들과물리적성질이다른새로운영역에있는 Yb원자들

때문으로생각된다.본연구자들은새로운영역의 Yb원자

들을 준표면 Yb 원자들이라고 명명한다. 준표면 Yb 원자

들의 Yb 4f13와 4f12 전자구조 봉우리들의 결합에너지는

덩어리 Yb 4f13 전자구조 봉우리의 결합에너지와 거의 차

이가 없고, YbInCu4 준표면 바닥상태의 Yb 4f 전자 수가

덩어리 바닥상태의 Yb 4f 전자 수보다 많다는 것이다. 따

라서 Fig. 2에 나타낸 880 eV 광자를 사용해서 광전자분광

실험으로측정된 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자스펙트럼

은덩어리와준표면 Yb원자들의성분으로구성되어있다.

본 논문에서 분석하여 알게 된 20 K와 200 K에서 찾은

YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수에 대한 차이

가 YbInCu4 화합물 덩어리의 Yb 4f 전자 수의 변화량과

거의 일치한다. 그래서 온도 변화에 따른 YbInCu4 화합물

의 Yb 4f 전자 스펙트럼이 변한 것은 거의 대부분 덩어리

Yb 원자가 변해서 나타난다고 생각된다. 또 온도에 의존

해서 YbInCu4 화합물 바닥상태의 Yb 4f 전자 수의 차이

가 YbInCu4 화합물의 상자성 상전이 현상과 깊은 관련이

있다.

YbInCu4 화합물의 상자성 상전이 특징은 높은 온도의

큐리-바이스상자성에서낮은온도의파울리상자성이되는

것이다 [1–3]. 한곳 특성을 갖는 Yb 4f 전자가 큐리-바이스

상자성 특성을 만들고 낮은 온도에서 Yb 4f 전자의 한곳

특성이 사라지고 여러곳 특성을 갖게 되면서 YbInCu4 화

합물이 파울리 상자성을 갖게 된다. 본 논문의 연구결과에

따르면 큐리-바이스 상자성을 갖는 영역에서 YbInCu4 화

합물의 Yb 4f 전자 수는 13.14이고 파울리 상자성을 갖는

낮은 온도에서 Yb 4f 전자 수는 13.31이다. 이 상자성 상

전이를정량적으로설명하는모형은콘도부피붕괴모형이

다 [21–23]. YbInCu4 격자상수의 변화가 단위세포 부피와

혼성 상호작용을 크게 변하게 만들어서 콘도 온도가 커다

랗게 변하는 것이 콘도 부피붕괴 모형의 핵심이다 [21–23].

콘도 부피붕괴 모형의 결과에 따르면, 혼성 상호작용이 작

을 때 전도전자들이 한곳 Yb 4f 전자를 완전히 가릴 수

없어서 한곳 Yb 4f 전자가 큐리-바이스 상자성을 갖게 만

든다. 또 혼성 상호작용이 클 때 전도전자들이 한곳 Yb

4f 전자를 완전히 가려서 Yb 4f 전자가 한곳 성질을 완

전히 잃어 버려서 파울리 상자성이 되는 것이다. 지금까지

알려진 콘도 부피붕괴 모형을 가지고 YbInCu4 화합물의

상자성상전이를설명하려면온도에의존해서 YbInCu4 화

합물의 격자상수가 크게 변해야 한다. 그러나 YbInCu4 화

합물의 격자 상수는 상온의 7.13 Å에서 20K의 7.14 Å으로

변한다.그러므로격자상수변화가작다 [2].따라서온도에

의존하는 YbInCu4 화합물 혼성 상호작용의 변화는 작게
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된다는 것을 예측할 수 있다. Table 1에 수록된 YbInCu4

화합물의 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 분석해서 얻은

결과에 따르면, 평균 혼성 상호작용이 200 K의 34.3 meV

에서 20 K의 36.8 meV로 변한다. 그래서 YbInCu4 화합

물 혼성 상호작용의 변화가 적다는 예측이 옳다. 그러므로

온도에의존해서크게변하는혼성상호작용이콘도온도를

커다랗게변하게만드는콘도부피붕괴모형으로 YbInCu4

화합물의 상자성 상전이를 설명할 수 없다. 따라서 온도에

의존해서 크게 변하는 다른 변수가 필요하다. 본 논문에서

YbInCu4 화합물의 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 분석

한 결과에 의하면, 맨 4f 전자 에너지 ϵf가 200 K의 −490

meV에서 20 K의 −370 meV로 크게 변한다. 온도에 의

존하는 커다란 ϵf 변화가 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자

수를 달라지게 만들고 커다란 콘도 온도의 변화를 이끈다.

그래서 YbInCu4 화합물의 ϵf가 크게 변하는 것이 상자성

상전이와 관련된다는 결론에 도달한다. 즉 온도에 의존해

서 ϵf 변하는 것이 YbInCu4 화합물의 상자성 상전이를

추진하는 핵심적인 원동력이다. 콘도 부피붕괴 모형에서

혼성 상호작용의 변화 대신에 ϵf 변화를 중요한 매개 변

수로 사용하게 되면 YbInCu4 화합물의 상자성 상전이를

콘도 부피붕괴 모형으로 체계적으로 설명하는 것이 가능

하다. 또 Yb 4f 전자들 사이의 쿨롱 상호작용인 U가 200

K의 6.26 eV에서 20 K의 6.18 eV로 변하는 것은 낮은 온

도 영역에서 ϵf의 절대값이 작게 되는 것과 연관이 있다.

파울리 상자성이 되는 낮은 온도 영역에서 Yb 4f 전자의

한곳 특성이 약해지기 때문에 Yb 4f 전자들 사이의 쿨롱

상호작용이 작아지게 된다.

V. 결 론

상자성상전이전인 20 K와후인 200 K에서 880 eV광자

를사용한광전자분광실험으로 YbInCu4 화합물의 Yb 4f

전자스펙트럼을측정했다. YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자

스펙트럼은스핀-오비탈상호작용에의한 4f13 전자구조의

이중항과 4f12 전자구조의 다중항으로 구성되었다. Yb 4f

전자 스펙트럼에서 표면 4f13 전자구조의 이중항을 찾기

위해서 곡선 맞추기 방법으로 Yb 4f 전자 스펙트럼만을

분석했다. 불순물 모형 해밀토니안을 사용해서 이론적으

로 분석할 때, 표면 Yb 4f 전자 스펙트럼을 제외하고 오직

YbInCu4 화합물의덩어리 Yb 4f 전자스펙트럼만을분석

하였다. 20 K에서광전자분광실험으로측정된 Yb 4f 전자

스펙트럼을 이론적으로 분석할 때, ϵf = −370 meV, ∆av

= 36.8 meV, 및 U = 6.18 eV 변수들을 사용했다. 20 K의

Yb 4f 전자 스펙트럼을 이론적으로 계산해서 얻은 결과는

nf = 13.31, TK = 58.2 meV, 및 χm(0) = 3.05 × 10−3

emu/mol 이다. 200 K에서 측정된 Yb 4f 전자 스펙트럼은

ϵf = −490 meV, ∆ = 34.3 meV, 및 U = 6.24 eV 변수

들을 사용해서 이론적으로 분석했다. 200 K에서 분석해서

얻은 결과는 nf = 13.14, TK = 26.2 meV, 및 χm(0) =

12.4× 10−3 emu/mol 이다.

맨 Yb 4f 전자 에너지인 ϵf가 20 K의 −370 meV에서

200 K의 −490 meV로 커다랗게 변했고, Yb 4f 전자들

사이의 쿨롱 상호작용인 U가 20 K의 6.18 eV에서 200 K

의 6.24 eV로 증가한다. 반면에 혼성 상호작용인 ∆av가 20

K의 36.8 meV에서 200 K의 34.3 meV로 살짝 작아지는

데, 혼성상호작용의 변화량이 적다. 그래서 ∆av보다는 ϵf

변화가 YbInCu4 화합물의 Yb 4f 전자 수와 콘도온도를

커다랗게변하게만드는핵심원동력이다.그러므로맨 Yb

4f 전자 에너지 변화가 콘도 부피붕괴 모형에서 YbInCu4

화합물의 상자성 상전이를 일으키는 중요한 추진력이라는

결론에 도달했다.
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