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ABSTRACT

A comprehensive study of the magneto-optical properties of metallic ura¬

nium compounds is presented in the 0.5 - 6 eV photon energy range. New

results about the electronic and the magnetic structure of these mate¬

rials are derived.

The f states are best described in an itinerant model with an occupation

of nearly 3 for all investigated materials except the Tr^P^-structure

compounds, although correlation effects are shown to play a dominant role

in UTe. A spin-polarized band structure of f and d states in the system

UTe-USb-YSb is derived and the competition of f-d and f-p hybridization
3 2

in this system is discussed. The maintenance of a f -f valence transi¬

tion in the USb-YSb pseudo-binary system is challenged.

The magnetic f-d exchange energy is established to be negative for all

investigated materials i.e. the f and d moments allign antiparallel upon

magnetic ordering. This property manifests itself in two magneto-optical

effects: First, the conduction electron spin-polarization displays a ne¬

gative sign and its size is observed to range up to -100S for certain

compounds, which is an extraordinary value for magnetic metals. Second,

the f*d transition energy displays a magnetic red-shift in the order of

200meV due to the formation of spin-polarized subbands of the d states

which are energetically split by the exchange energy. The size of the

magnetic shift is found to depend on the sublattice magnetization rather

than on the net moment which results in similar magnitudes for some fer-

ro- and antlferromagnets. This behavior completely differs from the one

known up to now for antiferromagnetic semiconductors, but is well under¬

stood in terms of the magnetic structure of the uranium pnictides.

For most of the materials, the value of the f polarization is calculated.

The f moment itself is evidenced to consist of antiparallel spin and or¬

bital contributions with a predominant orbital part in most of the inves¬

tigated NaCl-structure compounds.

Some of the investigated uranium systems seem to be very promising candi¬

dates for technical applications due to the by far largest Kerr-rotaton

ever observed for metals, reaching up to »9.2° at 6510 reflectivity.



KURZFASSUNG

In dieser Arbeit wird iiber eine umfassende Untersuchung der magneto-opti-

schen Eigenschaften metallischer Uran-Verbindungen lm Energiebereich zwi -

schen 0.5 und 6 eV benchtet. Neue Erkenntnisse sowohl uber die elektro-

nische als auch die magnetische Struktur dieser Substanzen, die sich aus

der Analyse der magneto-optischen Daten ergeben, werden diskutiert.

Wir finden, dass die 5f-Elektronen in alien untersuchten Matenalien aus-

ser denen mit Th3 Pi,-Struktur am geeignetsten in einem Bandmodell be-

schneben werden. Fiir UTe hat sich allerdings gezeigt, dass Korrelations-

effekte eine wichtige Rolle spielen. Fur das Mischsystem UTe-USb-YSb war

es moglich, ein spin-polansiertes Bandstrukturmodell aufzustellen und es

konnte zudem das Wechselspiel von f-d und f-p Hybridisierung studiert

werden. Das Auftreten einer f -f Valenzanderung lm Teilsystem USb-YSb

wird allerdings in Frage gestellt.

Wir zeigen in dieser Arbeit, dass die f-d Austauschenergie fur alle un¬

tersuchten Matenalien ein negatives Vorzeichen aufweist, d.h. die Momen-

te der f- und d-Elektronen koppeln antiparallel. Diese Tatsache manifes-

tiert sich in zwei verschiedenen Ergebmssen der Magneto-Optik: Zum einen

finden wir eine negative Spin-Polarisation der Leitungselektronen in al¬

ien Substanzen, die bei einigen sogar eine Grossenordnung von bis zu

-100% erreicht. Zum anderen aussert sich die antiparallele f-d Kopplung

in einer magnetischen Rotverschiebung der f+d Uebergangsenergie von

200meV, verursacht durch die Austausch-induzierte Aufspaltung des d-Ban-

des in spin-polansierte Teilbander. Ueberraschenderweise finden wir Ver-

schiebungen ahnlicher Grosse in gewissen Antiferro- und Ferromagneten und

eine Proportionality zur Untergittermagnetisierung. Dies ist zwar ein

vollig anderes Verhalten als bisher von magnetischen Halbleitern her be-

kannt ist, kann aber im Rahmen der magnetischen Struktur der Uran-Pnik-

tide gut verstanden werden.

Fur die meisten Matenalien geben wir eine Abschatzung der Polarisation

der f-Elektronen an. Zudem wird gezeigt, dass fiir bestimmte Verbindungen

das totale f-Moment vorwiegend durch den Bahndrehimpuls gegeben ist und

das f-Spinmoment antiparallel dazu steht, obwohl die f-Elektronen itine-

ranten Charakter zeigen.

Emige der untersuchten Matenalien bieten vielversprechende Vorausset-

zungen fiir techmsche Anwendungen, ist doch die maxima le beobachlete

Kerr-Drehung von =9.2° bei 65S Reflexion urn mindestens eine Grossenord¬

nung grosser als in alien bekannten mcht-5f Metal len.


