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摘  要：采用 Sb 自助熔剂法成功生长高质量的 USb2 单晶，并研究了磁化率、电阻、磁阻和比热容等性质。研究表明，

中等关联强度的 USb2 中的 5f 电子具有巡游和局域双重特征。USb2 中的 5f 电子在 260 K 附近开始发生相干，203 K 由

顺磁态转变为反铁磁态，进行费米面的重构。在 113 K 以下局域的 5f 电子与传导电子发生第一次杂化使费米面附近电

子结构发生变化。在 54 K 以下通过第二次杂化使得费米面附近形成了杂化能隙。在更低温度下晶体场效应对物理性质

也产生了一定的影响。 
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铀基化合物因为 U 5f 电子的多体相互作用而具有

纷繁复杂的强关联特性，如隐藏序[1,2]，非传统超导序[3,4]
, 

磁有序[5]及超导磁有序共存[6-8]。中等关联强度的反铁

磁材料 USb2 具有丰富的物理性质，是研究关联效应较

为理想的材料 [9]。USb2 属于反 Cu2Sb 型四方结构

（a=0.4270 nm，c=0.8784 nm），空间群为 P4/nmm 

（No.129），具有相对较高的反铁磁转变温度（TN~203 

K）[10,11]。经中子衍射研究表明，USb2 的磁结构为在

c 轴方向位于同层的铀原子磁矩呈铁磁性排列，各层

间的铀原子磁矩在 c 轴方向上形成了（）铁磁交

替排列的反铁磁序[12]。 

低温下的 de Haas–van Alphen (dHvA)实验表明

USb2 是由非等轴圆柱片构成了准二维费米面[13]。USb2

的角分辨光电子能谱表明费米能级附近的窄能带具有

较小的色散[14-16]。共振光电子测量证实了 USb2 的 5f

电子与传导电子进行了杂化[17]。虽然对 USb2 的物理

性质及电子结构已经开展了大量研究，但是其丰富的

物性变化与费米面附近的电子结构的演化过程并未详

尽分析，没有形成完整的解释。因此本研究根据近期

生长出的 USb2 高质量单晶，分析物理性质及其蕴涵的

费米面附近电子结构演化机制，以进一步认识 U 5f 电

子的特征和关联材料的性质。 

1  实  验 

采用过量 Sb 作为自助熔剂的方法生长 USb2 单

晶。在手套箱中，U 块（99.7%）与 Sb 粒（99.9999%）

按 1:15 原子比分别称取后混合放入坩埚中，将坩埚置

于石英管内并抽真空至 4×10
-3 

Pa，然后采用氢氧焰将

装有原料及坩埚一端的石英管密封。在管式炉内升温

至 1150 ℃保持 24 h，以 4 ℃/h 的速率缓慢降温至

700 ℃，取出石英管倒置入离心机内进行高温离心分

离，获得了 14×7×1.5 mm
3 的 USb2 单晶（图 1 插图）。 

以下的实验均采用经解理后的 USb2 单晶样品进行

分析。采用 X 射线衍射法确定 USb2 单晶的结构及取

向。在物理性质综合测量系统上测试 2~300 K 范围内

磁场分别沿 a 轴和 c 轴的磁化率。采用四探针法测量

2~300 K 范围内电流分别沿 a 轴和 c 轴方向的零场及

磁场下的电阻，外加磁场方向与电流方向垂直。在物

理性质综合测量系统上采用热弛豫法测量 2~220 K 范

围内的比热。 

2  实验结果 

图 1 为所获得 USb2 单晶的 X 射线衍射图。从图中

可以看出，仅出现（00l）晶面簇的衍射峰，表明晶体

表面沿 c 轴有很好的取向。由（00l）面计算出的晶格

常数 c 为 0.8780 nm, 与以前文献报道的结果一致[15]。 

图 2 为外加磁场分别沿 a 轴、c 轴的磁化率 χ 随

温度的变化关系。χ-T 曲线在 203 K 时出现明显的转

折，表明发生了顺磁-反铁磁转变。在温度高于 203 K

的顺磁区域，磁化率满足居里-外斯定律(图 2 插图)。 
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图 1  USb2 单晶的 XRD 图谱 

Fig.1  XRD pattern of USb2 single crystal (inset vs photograph of  

the single crystal) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 2  磁场平行于 USb2 单晶 a 轴、c 轴的磁化率与温度的关系  

Fig.2  Temperature dependence of magnetic susceptibility 

measured with H=800 kA·m
-1

 parallel to a axis and c 

axis (inset displays temperature dependence of 

reciprocal magnetic susceptibility at high temperature) 

 

应用居里-外斯定律 χ(T)=χ0+C/(T-θp)拟合 220~300 K c

轴的实验数据，得到居里-外斯温度 θp 为 65 K，居里

常数 C 为 16.9 A·cm
2
·kmoL

-1，从而计算得到的有效磁

矩 μeff 为 3.37 μB/U，与文献报道相符[9]。另外一个值

得注意的特征是两个方向的磁化率在 42 K 附近均出

现了极小值。 

图 3 为电流分别平行于 USb2 a 轴和 c 轴的电阻率

与温度的曲线。a 轴电阻率在 203 K 以下突然降低，

表明形成了反铁磁序；然后随着温度降低电阻率急剧

减小。2 K 时的剩余电阻率为 1.88 μΩ.cm，剩余电阻

比率（RRR = ρRT/ρ2K）为 150，这比以前文献报道的

USb2 单晶的 RRR（~80）高的多[13, 18]，表明单晶质量

高。另外，随着温度的升高，a 轴电阻率在 TN 与 260 K

内轻微的增加然后开始微小的降低，从而在 260 K 附 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 3  a 轴和 c 轴的电阻率随温度的变化曲线 

Fig.3  Electrical resistivity of USb2 single crystal versus 

temperature along a axis and c axis (upper and lower 

insets are the first derivative of resistivity for c axis and 

a axis, respectively) 

 

近形成最大值。在 Aoki 的单晶样品中在并没有观察到

这种现象[9, 13, 18]，Wawryk 在质量较高的单晶（RRR ~ 

80）中也观察到了同样的现象。这些细微差别可能与

样品的质量有关。这表明只有在高质量单晶中才能更

清楚的观察到一些潜在的内秉性质。 

在 TN 以上时，c 轴电阻率随着温度的降低仅有很

小的增大；在 TN 以下，随着温度的降低，c 轴电阻率

逐渐增大并在 85 K 达最大值后降低，形成了驼峰。该

现象与以前文献报道的结果相同[9]。 

从两个方向的电阻率随温度的变化曲线上发现多

段的斜率变化明显。为了更清楚地研究 USb2 的性质，

对其进行了一阶求导处理。图 3 上下插图分别是 c 轴

和 a 轴电阻率的一阶导数曲线。两个曲线均在 203，

113 和 54 K 3 个温度点出现了突变，分别记为 TN，TCD，

TH，如图中箭头所示。 

图 4 为 USb2 的各向异性比率（ρc/ρa）与温度的关

系。在高温下，USb2 的各向异性比率较小且几乎不随

温度的变化而改变。随着温度的降低，各向异性比率

在 113 K 附近开始增大，在 54 K 增幅显著增大，在 2 

K 时各向异性比率达到 365。这与已报道的实验结果

存在较大的差异。Aoki 等获得的 ρc/ρa 在 23 K 时达最

大值 190 然后降低[18]； Wawryk 的 ρc/ρa 在 60 K 达最

大值 90 然后降低[9]。而本试样在低温实验范围内，ρc/ρa

随温度降低一直增加。另一种表示各向异性的方式

(ρc-ρc0)/(ρa-ρa0)的趋势与 Wawryk 的结果相似[9]。他的

数据在 23 K 达最大值 280 后随温度的降低而降低，本

实验样品同样在 23 K 时达最大值 80 后随温度的降低

而降低。 
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图 5 为在磁场下 2 个方向的电阻随温度的变化关

系。这里磁阻 MR 定义为 MR = [ρ(H)-ρ(0)]/ρ(0)×100%。

温度高于 85 K，磁场对两个方向的电阻率无影响；温

度低于 85 K，磁场会使得电阻率都增大。a 轴磁阻在

85 K 以下开始增加，并在 23 K 左右出现了拐点；随

着磁场增大，磁阻增加趋势更明显，在 2 K 和 9 T 的 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 4  USb2 的各向异性比率与温度的关系  

Fig.4  Temperature dependence of anisotropy resistivity ratio for 

USb2  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 5  电流分别沿 a 轴和 c 轴的磁场电阻与温度的关系 

Fig.5  Electrical resistivity of USb2 single crystal versus 

temperature along a axis (a) and c axis (b) under various 

applied fields (inset shows temperature dependence of 

the corresponding magnetoresistance) 

条件下，磁阻达 350 (图 5a 插图)。磁场对 c 轴电阻的

影响较小。85 K 以上的磁阻几乎为 0，在 85 K 以下，

磁阻仅有较小的增加，在 23 K 达最大值 28%后降低(图

5b 插图)。 

图 6 为比热容（C/T）随温度的变化关系。样品的

C/T 在 203 K 时突变，对应于 USb2 发生了顺磁-反铁

磁相变；在 TCD 附近出现了小的扭折；在 TH 处出现了

极大值。在低温下比热容可简单的表达为 C=γT+βT
3

（考虑到 USb2 为较高转变温度的反铁磁化合物，低温

下磁和声子对比热容的贡献可简单的认为与 T
3 成正

比）。经拟合后，电子比热系数 γ 为 25 mJ·K
-2

·mol
-1（图

6 插图），这与以前文献报道的结果相符。该值介于普

通金属与重费米子材料之间，意味着 USb2 为中等关联

强度的材料。 

3  讨  论 

两个方向的磁化率除了在 203 K 时观察到源于反

铁磁相变的突然转变外，还在 42 K 均出现了极小值（c

轴更明显），这主要是晶体场效应引起的。当晶体场相

互作用对交换相互作用有影响时，磁有序态的磁化率

将会出现奇异性质。在 CeSb 和 CeBi 中，同样观察到

因交换相互作用和晶体场相互作用竞争而导致磁化率

产生奇异性质：低温磁化率上翘[19]。居里外斯定律拟

合出的 USb2 的有效磁矩 3.37 μB/U。在铁磁性化合物

UGa2 中的有效磁矩为 3.07 μB/U，从而认为 5f 电子是

完全局域的。5f
2和 5f

3电子组态中有效磁矩分别为 3.58 

μB/U 和 3.62 μB/U。USb2 的有效磁矩介于完全局域的

磁矩和完全巡游的自由 U
3+或 U

4+离子的磁矩之间，表

明该化合物中的 5f 电子特征具有双重特征，即部分

5f 电子巡游，部分 5f 电子局域。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

图 6  比热容-温度关系曲线 

Fig.6  Temperature dependence of specific heat in the form of 

C/T (insert is T
2
-dependence of specific heat in the form of 

C/T in the range from 2 K to 9 K) 
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在 a 轴方向的电阻率曲线中，除了在 TN 观察到电

阻急剧降低外，在 260 K 附近出现了最大值，这主要

由于铀磁矩开始发生相干作用所致。从近藤点阵模型

可知，当温度降低到一定的时候，周期排列的 U 磁矩

逐渐形成了以传导电子为中介的间接相互作用，U 局

域磁矩对传导电子发生相干散射使得电阻开始降低。

电阻开始减小的温度可定义为相干温度，实际上相干

散射过程在较高温度就已经开始了，所以在反铁磁转

变温度以上的 260 K 附近形成了较宽的峰。 

从电阻率曲线、各向异性电阻比率及磁阻曲线综

合分析，USb2 在反铁磁转变温度以下进行了多次费米

面重构。通常，在磁有序态时 5f 电子主要通过 3 种形

式改变费米面的结构：1）通过引入新的布里渊区边界

和磁性的能隙（5f 电子磁矩有序时产生的能隙），可

近似认为是能带折叠过程，顺磁态费米面折叠为磁性

单胞的小布里渊区；2）通过几乎局域的 5f 电子与传

导电子杂化；3）通过 5f 电子贡献晶体势。 

J. Qi 采用超快光谱实验分析认为 USb2 除了在 TN

发生反铁磁转变时会形成能隙外，在更低温时还会因

杂化和能带重整打开能隙；并且 USb2 在 TN 附近的超

快光谱实验现象与反铁磁自旋密度波 UNiGa5 的现象

很相似[20]。随着温度降低，a 轴电阻率在 203 K 急剧

降低，c 轴电阻率反而会增加。这结合光谱实验表明

USb2 在 203 K 时局部打开能隙，并可能形成了反铁磁

自旋密度波。 

中子散射实验表明在 TN 以下，USb2 在 c 轴方向

上形成了()铁磁交替排列的反铁磁序[12]。这种排

列使得 c 轴方向上磁性单胞是化学单胞的两倍，磁布

里渊区变小至顺磁态布里渊区的一半。dHvA 实验表

明 USb2 的费米面由顺磁态的褶皱圆柱费米面转变为

磁有序态的两个圆柱费米片；同时顺磁态的长椭圆形

费米面转变为两个圆柱型费米面[13,18]。在 203 K 及以

下的 30 ~ 40 K 温度范围内，一阶导数曲线上出现不光

滑及鼓包的现象，这正反应了由顺磁态进入反铁磁态

后通过第一种方式对费米面进行强烈重整的过程。  

通过第一种方式完成费米面的重构后，在 TCD 

(~113 K)，a 轴和 c 轴的电阻率斜率发生明显变化，这

是 USb2 中的局域 U 5f 电子与传导电子发生了第一次

杂化。c 轴电阻率曲线与电荷密度波材料 TiSe2 的电阻

率变化趋势非常相似[21]；并且作者在 USb2 的扫描隧

道显微镜实验中观察到电荷密度波的现象。因此，作

者认为 USb2在 TCD以下通过杂化形成了准二维材料经

常出现的一种有序态—电荷密度波。 

USb2的电阻率和比热容(C/T)都在TH发生变化，这

是USb2中的局域U 5f 电子与传导电子发生了第二次

杂化，进一步改变费米面的结构所致。这次杂化使得

在费米能级附近形成杂化能隙，导致费米能级态密度

逐渐减少，低温的电阻率斜率减小。在磁场作用下，

磁场增强了局域电子与传导电子的耦合强度，增强了

自旋散射，从而表现出明显的磁阻效应。低温下，U 

5f 电子与传导电子发生各向异性杂化，使得两个方

向的磁阻也表现出不同的效应。在TH以下C/T陡降，

同样证实了5f电子与传导电子杂化使得费米面附近

态密度降低。 

c轴的电阻率在85 K附近形成驼峰是第一次杂化

形成电荷密度波后逐渐向第二次杂化过渡所致。两个

方向的磁阻在85 K时开始增加，表明局域的U 5f电子

与传导电子在85 K左右已逐渐开始发生作用；只是温

度降低TH附近，杂化作用占主导使得磁阻和各向异性

比率陡增，比热容斜率和电阻斜率发生变化。 

在更低温度下，晶体电场效应和杂化双重作用使得

USb2费米面进行进一步重构，这不但造成磁矩不稳定

性增强而导致磁化率曲线出现极小值，而且电阻率、

比热容在15 K左右的斜率再次发生变化。 

低温范围内，两个方向的电阻率、磁阻呈现明显的

各向异性，这是因为费米面的重构使得电子结构准二

维特征明显增强。从晶体结构来看，U原子和Sb原子

沿c轴层状堆垛排列，U原子层与Sb原子层的层间距较

大，可以认为传导的铀平面与Sb平面是相对独立的，

从而呈现出各向异性特征。从能带结构来看，低温下

USb2沿布里渊区的c轴形成了圆柱型费米面，具有典型

的准二维结构特征 [13, 15, 18]，因此与费米面结构密切相

关的电输运性质呈现出明显的各向异性。  

4  结  论 

采用 Sb 自助熔剂法能够获得高质量的 USb2 单

晶。USb2 中的 5f 电子具有巡游和局域双重特征。USb2

为中等关联强度的材料。USb2 中的 5f 电子在 260 K

附近开始发生相干，203 K 由顺磁态转变为反铁磁态，

并因布里渊区变小费米面开始重构。在 113 K，局域

的 5f 电子与传导电子发生第一次杂化使费米面附近

电子结构发生变化。在 54 K 以下通过第二次杂化并在

费米面附近形成了杂化能隙。在更低温度下晶体场效

应与杂化双重作用使得 USb2 费米面进一步重构，磁矩

不稳定性增强。 
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Growth, Magnetic and Transport Properties of USb2 Single Crystal 
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Yuan Bingkai, Fang Yun  

(Science and Technology on Surface Physics and Chemistry Laboratory, Jiangyou 621908, China) 

 

Abstract: High-quality single crystals of USb2 were grown by the Sb self-flux method. The magnetic susceptibility, resistivity, 

magnetoresistance and specific heat were measured. The results indicate that the 5f electrons in USb2 with a moderately correlated electron 

system exhibit dual characteristics of localized and itinerant behaviors. The 5f electrons of USb2 begin to cohere around 260 K. USb2 

transforms from paramagnetic into antiferromagnetic at 203 K and the reconstruction of the Fermi surface occurs. The electronic structure 

near Fermi surface is further changed through the first hybridization between the localized 5f electrons and the conduction electrons below 

113 K. The second hybridization opens one energy gap near the Fermi surface below 54 K. The crystal field effects also influence physical 

properties at lower temperatures.  
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