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1 Introduction

希土類やアクチノイドを含む金属間化合物には、電子の有効質量が自由電子の数百倍 ∼
数千倍に達するような物質群の存在が知られている。そのような物質群を総称して重い電

子系と呼ぶ。重い電子系の本質は非常に局在性の強い f 電子間に働くクーロン相互作用

と f 電子-伝導電子間の混成効果にある。２つの相互作用が低温で競合する結果、絶対零

度で量子相転移と呼ばれる量子揺らぎに起因する相転移が観測される。このような系は混

成の強さを温度以外の物理パラメータを変えることによって制御できるため、量子相転移

に伴う磁気転移や超伝導転移に関して精力的な研究がされている。この章では重い電子系

の概要と本研究の対象物質である CeRu2Si2に関する研究について述べる。

1.1 重い電子系の概論

1.1.1 Ceイオンの f 電子状態

希土類元素である 58Ce (電子状態 : 4 f 1 5d1 6s2)が自由イオンとして、原子核のつくる

球対称ポテンシャルの中に f 電子が存在しているような場合を考える。希土類元素の様

な原子番号の大きな元素では、原子核近傍のクーロンポテンシャルが非常に大きいため、

原子核近傍の電子速度は光速に近く、相対論的効果によって波動関数に収縮が生じる。

Fig. 1左図に Ce原子のそれぞれの軌道における動径方向の波動関数を示す。希土類金属

間化合物中における希土類イオンは通常 3価であり、Ceにおいては 5d、6s軌道が Xe閉

殻を形成する 5s、5p軌道より十分外側にあり、5d、6s電子が伝導電子帯を形成する。一

方で、4 f 電子は軌道角運動量に比例した大きな遠心力ポテンシャルによって、5s、5p閉

Fig.1 左図：Ce原子の動径方向の波動関数 [1]。右図：Ce3+ イオン中の f 電子のエネ
ルギー準位 [2]。
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殻よりも内側に鋭いピークを持つ波動関数をしており、原子核の周りに非常に良く局在し

ている。

Ce3+ イオンにおける f 電子のエネルギー準位に関する図を Fig. 1右図に占めす。 f 電

子系では結晶場効果よりもスピン-軌道相互作用の方が強いのでまず Hunt則が成り立ち、

Ceの場合は f 電子が一つ存在するから全軌道角運動量 L = 3、全スピン角運動量 S = 1/2

より、基底状態は (2L + 1)(2S+ 1) = 14重に縮退している。最初に相対論的効果を起源に

もつスピン-軌道相互作用によって、全角運動量 J = L + Sの大きさに応じて J = 7/2と

J = 5/2へと分裂する。このエネルギー差は温度に換算すると 3000 Kほどに達するから、

室温以下の温度領域では J = 5/2の場合のみを考えれば十分である。J = 5/2は 6重に縮

退しており、結晶場 (周りのイオンによる静電場) によってさらに分裂する。分裂の仕方

は f 電子の置かれた結晶場の対称性と f 電子の数で決まる。Ce3+ のように f 電子数が奇

数であるイオンでは常に磁気双極子の自由度を持っているため、低対称な結晶場中でも必

ず 2重縮退が残る。これを Kramersの定理と呼び、磁場をかけない限り縮退は解けない。

1.1.2 Andersonモデルと近藤格子モデル

電子同士の相互作用をあらわに取り入れ、自由電子近似が出来る伝導電子中に局在的な

電子をもつ不純物がある状況で、 f 電子間の Coulomb斥力および伝導電子間との相互作

用などを考慮したモデルに不純物 Andersonモデルがある。ここでは不純物 Andersonモ

デルが格子を組んで、磁性不純物が周期的に配列した拡張モデルとして周期的 Anderson

モデルを考える。周期的 Andersonモデルではハミルトニアンは以下のように表される。

H =
∑
k,σ

εkc†kσckσ +
∑
k,σ

E f f †kσ fkσ

+
∑
k,σ

(
Vf k f †kσckσ + V∗k f c

†
kσ fkσ

)
+

U
N

∑
q,0
k,k′

f †k+q↑ f †k′−q↓ fk′↓ fk↑ (1.1)

ここで εk、E f は伝導電子 (以下 c電子とする)、 f 電子のエネルギーであり、Vf k (= V∗k f )

は c電子と f 電子の混成における行列要素、U は f 軌道内のクーロンポテンシャルで

ある。また、c†kσ (ckσ)および f †kσ( fkσ)は各々、波数 k、スピン量子数 σを持つ c電子

と f 電子の生成 (消滅)演算子である。第一項、第二項はそれぞれ c電子、 f 電子のハミ

ルトニアン、第三項目は c f 混成を表し、第四項目はクーロン相互作用を指している。こ

こで、クーロンポテンシャル U が混成を表す項 V に比べて非常に大きな場合 (U ≫ V)

を考える。 f 電子のエネルギーが Fermiエネルギー εF よりも十分に深いところにあって

(εF − E f ≫ ∆)、同一軌道に 2個目の f 電子を入れるために必要なエネルギーが Fermiエ

ネルギーよりも十分大きいとき (E f + U − εF ≫ ∆)、 f 軌道の電子はほとんど 1個に限ら

れ局在スピンが形成される。

上記の場合は f 軌道に電子が一つだけ存在し、かつ局在していると考えることが出来
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る。そこで、(1.1)式の c f 混成に関わる第三項を摂動として取り扱う。1.1.1で述べたよ

うに Kramersの定理から局在 f 電子にはスピン自由度が残っているから、c電子との混成

でスピンの向きを変える過程を二次摂動まで考慮するとハミルトニアンは以下の式で表さ

れる。

HKL =
∑
k,σ

εkc†kσckσ + Jc f

∑
i

Si · si (1.2)

添字 i は磁性原子が占める格子点を示し、Si はサイト i における f 電子のスピン、si は

伝導電子のスピン密度、Jc f は c電子と f 電子の交換相互作用である。第二項は局在 f 電

子スピンと c電子スピンとの相互作用により U ≫ V の条件下で起こる低エネルギー励起

に関する有効ハミルトニアンであり、これに伝導電子のエネルギーに関する項を付け足し

た (1.2)式を近藤格子モデルと呼ぶ。また上記のように低エネルギー現象であるから k、

k′ ≃ kF とおき、混成の行列要素 Vf k (= V∗k f )を平均値 |V|2 で置き換えると Jc f は以下の

式で与えられる。

Jc f = 2|VkF f |2
(

1
E f + U − εF

+
1

εF − E f

)
(1.3)

εF − E f ≫ ∆、E f + U − εF ≫ ∆である場合、Jc f > 0であり c f 交換相互作用は反強磁性

的であることが分かる。

1.1.3 RKKY相互作用と近藤効果

(1.1.2)で示した近藤格子モデルは二つの効果を与える。一つ目は c電子による f 電子

のスピンの遮蔽効果である。この効果は近藤効果と呼び、スピンが見かけ上消失するため

磁気秩序を持たない。c電子と f 電子は一重項基底状態を作り、これに対応するエネル

ギーが近藤温度 TK である。一重項束縛状態は周期性を持ち、c電子と f 電子により混成

バンドが形成されることで、重い電子状態が現れる。二つ目は隣接する二つの f 電子スピ

ン間に働く、c電子を媒介とした間接的な結合である。これは、RKKY 相互作用と呼び、

磁気秩序を形成する働きがある。 f 電子のスピンを感じた c電子のスピン分極密度が π/kF

程度の周期で振動しており、他の f 電子による分極密度と異なると、c電子を媒介にして

f 電子間に間接的に相互作用が働き、エネルギー利得のある方に分極密度がそろう長距離

相互作用である。それぞれの効果に対して相互作用の強さを表す特性温度 TK、TRKKY が

以下の関係で成立する。

kBTK =Wexp

(
− 1

Jc f D(εF)

)
(1.4)

kBTRKKY = AJc f
2D(εF) (1.5)

D(εF)は Fermi準位の状態密度、Aはバンド構造に依存する定数、Wは c電子のバンド幅

である。近藤効果と RKKY 相互作用はどちらも c f 交換相互作用 Jc f によって生じている
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にも関わらず、全く異なった基底状態を導く。上二式からわかるように TK の方が TRKKY

よりも |Jc f |に対して変化が大きいから、あるところで TK と TRKKYの大小関係が入れか

わる。TK < TRKKYのときは RKKY 相互作用が強く磁気秩序状態が現れ、|Jc f | の大きさ
が TK < TRKKYを越えると近藤効果が優勢になり、無秩序状態になる。
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1.1.4 重い電子系の形成

近藤温度以下における物理量の温度変化は Fermi液体論によって理解される。また

Fermi液体状態は TK とは異なるもう一つの特性温度 Tcoh (コヒーレンスな重い準粒子の

形成に対応するエネルギースケール) 以下で形成され、c電子と f 電子の両方を含んだ

Fermi面（「大きな Fermi面」と呼ばれる）を持つ。実際に実験においても多くのランタ

ノイド (特に Ce)化合物において準粒子質量の大きい Fermi液体状態が観測されている。

Fermi液体論は自由電子モデル (Fermi気体)の 1粒子状態に対し、相互作用による電子

のエネルギーの増加分を摂動として取り込むことで、比熱 C、電気抵抗率 ρ、帯磁率 χに

対し次の式を与える。

C =
2(πkB)2

3
m∗

me
D(εF)T = γT (1.6a)

ρ = ρ0 + AT2 (1.6b)

χ = 2µB
2 m∗

me

D(εF)
1+ Fa

0

(1.6c)

me は自由電子の静止質量、D(εF) ∝ me は単位体積当たりの自由電子の状態密度、γ

は電子比熱係数、また Fa
0 は Landauパラメーターである。式 (1.6)中の m∗ が f 電子

と c 電子間の電子相関を取り込んだ準粒子質量である。自由電子の電子比熱係数は

γe ∼ 1 mJ/K2molとなるのに対して、Fig. 2(b)、(c)で示すように、重い電子系を形成する

物質では γ = 10∼ 1000γeとなっている。この大きな γは c f 混成バンドの状態密度が増

大していることを示しており、バンド幅が自由電子の状態に比べて非常に狭いことを意味

する。

Wilsonによる数値的繰り込み群の結果から、強相関電子系では Pauli常磁性帯磁率と γ

の比 (Wilson比)は以下の式に従う [3]。

RW =
3π2k2

B

µ2
B

χ

γ
= 2 (1.7)

また電気抵抗の T2 係数である Aは m∗2 に比例するので Aと γ2 の比 (Kadowaki-Woods

比 : RKW ≡ A/γ2)は物質に依存しない定数となる [4, 5]。しかし、近年の様々な重い電子

系物質の発見と研究からすべての物質において必ずしも単一の比例係数で表せないことが

わかっており、現在は f 電子状態の縮退度 Nを考慮した Kadowaki-Woods比で説明され

ている。

Fig. 2(b)、(c)に主な物質のWilson比、Kadowaki-Woods比を示す。
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(a)

(b)

(c)

(II)(I)

Fig.2 (a)典型的重い電子系物質の帯磁率の温度依存性 [6]。(I) は常磁性、(II) は反強磁
性物質の変化。(b)主な重い電子系物質のWilson比 [2]。(b)主な重い電子系物質と単
純金属の Kadowaki-Woods比 [7]。図中の Nは全角運動量から各物質を分類している。
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1.2 重い電子系物質の量子臨界現象

近藤効果と RKKY 相互作用が拮抗した結果、絶対零度で物理パラメータが変化すると

生じる相転移を量子相転移 (Quantum Phase Transition: QPT)と呼び、磁気秩序の二次相

転移が絶対零度で消失する点は量子臨界点 (Quantum Critical Point : QCP)と呼ばれ、非

Fermi液体的振る舞いや異方的超伝導などの興味深い現象が観測される。古典的な相転移

の転移点近傍では秩序変数の熱揺らぎが臨界現象を支配しているのに対し、量子相転移は

温度以外のパラメータを変化させたとき、絶対零度において起こる秩序-無秩序相転移で

ある。従って、T = 0 Kであるから熱揺らぎはなく、臨界現象は Heisenbergの不確定性原

理に起因する量子揺らぎのみが支配的である。

f 電子系の Kramers二重項が持つスピン自由度の解放には (1) RKKY 相互作用による

磁気相転移、(2)近藤効果による重い Fermi液体状態の形成の 2通りあり、どちらの方法

で自由度の解放を行うかは近藤効果と RKKY 相互作用の優劣で決定される。この優劣の

バランスは元素置換、圧力および磁場などで制御可能である。この 2つの相互作用の競合

による磁気相図は Doniachによって提案されており、Fig. 3にその模式図を示す。

丁度量子臨界点に制御された系では、Quantum Criticalと呼ばれる広い温度範囲で臨界

現象を示すことが知られているため、量子臨界点近傍の量子揺らぎが支配的な領域におけ

る物性の観測が期待できる。また重い電子系における量子臨界状態は、式 (1.6)の Fermi

液体状態とは異なる温度依存性を示すため、非 Fermi液体状態と呼ばれる。

重い電子系の量子相転移の機構はスピン密度波型と局在モーメント型の 2種類が提唱さ

れている。

magnetism Fermi liquid

T
em

p
er

at
u

re

JcfD (εF)

TK

TRKKY

TN

Quantum

Critical Point

Fig.3 重い電子系物質の量子相転移の概念図 [?]。
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1.2.1 スピン密度波型量子相転移

スピン密度波 (Spin Density Wave : SDW)型と呼ばれる量子相転移の概念図を Fig. 4

で示す。この場合の反強磁性秩序状態は、Fermi面の状態が重要でありネスティングに

よって、RKKY 相互作用による反強磁性ベクトル Qが結晶内でネスティングベクトル

として正弦波的に安定化される SDW(Spin Density Wave)状態である。SDW型における

量子相転移は反強磁性秩序の秩序変数の長波長揺らぎに起因するものであり、揺らぎは

Gauss関数的なスペクトルを示す。重い電子系における SDW型の量子臨界点近傍にお

ける非 Fermi液体的振舞いは、守谷らの Self Consistent Renormalization (SCR)理論を用

いて理解される [8]*1。磁性が発現、またはそれに近い状況では基底状態近傍の低エネル

ギー領域において磁気的な集団励起が存在し、スピンの揺らぎとして現れる。SCR理論

は、Hartree-Fock近似した熱平衡状態に対するスピン揺らぎの補正を考える立場である。

Hartree-Fock近似の熱平衡状態における自由エネルギーを FHF、熱的に励起されたスピン

揺らぎによる補正項 ∆F を加えて自由エネルギー F は以下の様に表記される。

F(M,T) = FHF(M,T) + ∆F(M,T) (1.8)

∆F はスピン揺らぎの相関関数を用いて表される。熱力学的関係式から一様帯磁率は以下

のように表現される。

T

QCP

SDW
LFL

TN

TcohNFL

W

SDW type

Fig.4 スピン密度波型量子相転移の磁気相図の概念図。Wは c f 混成の強さ、TN は反

強磁性転移温度、TN は Fermi液体的描像が成立するコヒーレント温度である。図中の
緑色の領域 (LFL) は Fermi液体状態を示し f 電子はほとんど遍歴しているが、SDW磁
気秩序相でも QCP近傍では c f 混成が残っている。2つの領域に挟まれた赤色の領域
は非 Fermi液体的領域である。

*1 SCR理論は QCP近傍のみならず、広い温度範囲で物理量を定性的、定量的に評価できる理論である。
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1
χ0
=
∂2FHF

∂M2
+
∂2∆F
∂M2

=
1

χHF
0

+ ∆
1
χ

(1.9)

式 (1.9)から、∆F を考慮すると一様帯磁率に ∆(1/χ)の項が現れ、この揺らぎによる補正

項 ∆(1/χ)は相関関数を通してそのまま ∆F にも影響する。従って補正項 ∆F を求める際

に用いた帯磁率と、この ∆F を用いた式 (1.9)から求められる値と一致しなければならな

い。このように自己矛盾のないように ∆F、∆(1/χ)を自己無撞着に決定して帯磁率が求め

られる。

SCR理論で記述される反強磁性転移における動的帯磁率 χ(q, ω)、逆帯磁率 yと磁気比

熱 Cmの温度依存性は以下のように表される [8,9]。

1
χ(Q+ q, ω)

=
1

χ(Q,0)
+ Aq2 − iω

ΓLχL
= 2TA

(
y+ x2 − iω

2πT0

)
(1.10a)

y =
1

2TAχ(Q,0)

TA =
AqB

2

2
,　 T0 =

TAΓLχL0
π

y− y0 =
3
2

y1

∫ 1

0
dxx2

[
ln u− 1

2u
− ψ(u)

]
(1.10b)

Cm = 9N0

∫ xc

0
dxx2

 u2 − 2u
dy
dt
+

(
dy
dt

)2 [−1
u
− 1

2u2
+ ψ′(u)

]
−t

d2y
dt2

[
ln u− 1

2u
− ψ(u)

] )
(1.10c)

u =
y+ x2

t
,　 t =

T
T0
,　 x =

q
qB

T0、TA は周波数 ω、波数 q 空間におけるスピン揺らぎエネルギーに相当する特性

温度である。その定義から T0 は局所帯磁率 χL(ω) の局所揺らぎエネルギー ΓL と、

χL ≡ χL(ω = 0)に関係し、TA は RKKY 相互作用の交換積分 JQ で表される交換エネ

ルギーの分散 JQ − JQ+q = Aq2 に関連する。(無次元) 逆帯磁率 y は、y = 0 が磁気転

移点を意味する。y0 は絶対零度における値 (y0 ≡ y(T=0 K)) を表し、量子臨界点から

のずれを意味する磁気不安定性に対する近接的な尺度である。y1 は分散の強度を反映

し、y1 = 4JQ/π
2∆JQ(∆JQ = JQ − JQ+qB) である。ψ(u) はディガンマ関数である。qB は

Brillouin ゾーン境界を球体近似したときの有効半径である。SCR理論は y0、y1、TA、T0

の各種パラメータは実験から決定できるため、定量的な解析ができる利点がある。

表 1に SDW型の非 Fermi液体状態における種々の物理量の臨界指数を示し、Fig. 5

に主な重い電子系物質の比熱の温度依存性と SCR理論との比較を示す。SDW型の描像
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は CeNi2Ge2や CeRu2Si2などの多くの物性の記述に一定の成功を収めてきた。例として

QCPに位置する CeNi2Ge2の物性と SDW型における臨界指数との比較について述べる。

強磁性 反強磁性 Fermi Liquid

d = 2 d = 3 d = 2 d = 3

C/T T−1/3 − logT − logT −T1/2 constant

ρ T4/3 T5/3 T T3/2 T2

χ(Q)−1 −T logT → CW T4/3→ CW − ln | ln T |
ln T

→ CW T3/2→ CW constant

α − logT T1/3 log log
1
T

T1/2 T

Γ − logT

T2/3
− 1

T2/3 logT
−

log log 1
T

T logT
− 1

T
constant

表 1 SDW型非 Fermi液体状態における種々の物理量の温度依存性 [8, 10, 11]。dは
系の次元、α は熱膨張係数、Γ は Grüneisenパラメータ Γ ∝ α/C である。χ(Q)−1 は

QCPに近い低温の振舞いから高温では Curie-Weiss則を示す。比較のために右端の列
に Fermi液体状態での温度依存性を示す。

0

12

2

4

6

8

10

0.001 0.01 0.1 1

t = T /T0

C
/t

 (
J
/K

m
o

l)

Fig.5 主な重い電子系物質の比熱と三次元反強磁性相関に関する SCR理論との比
較 [9]。横軸は T0によって規格化された温度 tの対数スケールである。
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■CeNi2Ge2 CeNi2Ge2 は、CeRu2Si2 などと同じ、空間群 I4/mmmに属する結晶構造

を持ち、ほぼ QCP上に位置するため低温で非 Fermi液体的振舞いを示す。Ce(Ni1 −
xRhx)2Ge2(TN ∼ 2 K)、Ce(Pd1 − xNix)2Ge2(TN ∼ 5 K)の元素置換系において反強磁性秩

序を示す [12]。Fig. 6に主な物理量の温度依存性を示す。絶対零度での残留電気抵抗を ρ0

と定義すると、電気抵抗の温度変化 ∆ρ = ρ− ρ0の臨界指数 εは 4 K以下では 1.2から 1.5

の間の値をとり、ρ0 に依存する [13]。比熱係数と熱膨張係数より算出された Grüneisen

パラメータは測定値から Fermi液体成分を差し引いた臨界成分を示している。図 (c)中の

実線は Ccr が T3/2、Γcr が T−1スケールでフィッティングを行った結果であり、得られた

臨界指数は表 1の三次元反強磁性相関の場合の臨界指数と一致する。熱膨張係数は
√

T

依存性を示し、これも比熱係数と同じく三次元反強磁性相関の場合の臨界指数と一致す

る [14]。従って CeNi2Ge2は、非常に良く SDW型の描像と一致する物質である。
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Fig.6 CeNi2Ge2 の各種物理量の測定結果 (a)電気抵抗の温度依存性 [13]。図中 ε は

異なる 3つの臨界指数を示す。(b) c軸方向の線熱膨張係数の温度依存性 [14]。実線は
α = a

√
T + bTによるフィッティング。Inset図は αV/T(αV：体積熱膨張係数)の温度依

存性。(c)電子比熱係数C/T と Grüneisenパラメータの温度依存性 [15]。各データは測
定データから Fermi液体成分 (表 1を参照)を差し引いて算出された臨界成分。実線は
図中の臨界指数でフィッティングしたもの。
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1.2.2 局在モーメント型量子相転移

局在モーメント型量子相転移は反強磁性秩序と Tcohが量子臨界点で同時に消失する場

合に生じる。この場合、反強磁性秩序状態では局在 f 電子スピンの遮蔽が不完全で、コ

ヒーレントな準粒子が崩壊しているため、局在スピンが秩序変数になっていると考えられ

ている。局在モーメント型の場合の非 Fermi液体状態は、「大きな Fermi面」から f 電子

が殆ど寄与していない「小さな Fermi面」への Fermi面のトポロジカル転移が磁気転移

と同時に起こっており、空間的に広がっている反強磁性秩序の秩序パラメーターに加えて

局所的な揺らぎの両方が重要になる [16]。一般的には殆どの量子相転移には SDW型の描

像が有効であると考えられており、TN と Tcohがほぼ同時に消失するという特殊な状況を

生み出すようなシナリオは現在、2つ存在する。1つは二次元的臨界揺らぎに起因すると

いう説 [16, 17]、もう一つは、主要な転移は Fermi面のトポロジカル転移の方であり、磁

気秩序への相転移は不安定なスピン液体が起こす二次的なものであるとする説 [18,19]で

ある。先述したように局在モーメント型に分類される物質で特に注目を集めているのが、

CeCu6−xMx (M = Au、Ag、Pd、Pt)と YbRh(Si1−xGex)2 である。以下にその物性を紹介

する。

T

QCP

Local  moment

TN

TcohNFL

W

Local moment type

LFL

Fig.7 局在モーメント型量子相転移の磁気相図の概念図 [16]。Wは c f 混成の強さ、
TN は反強磁性転移温度、TN はコヒーレント温度であるである。
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■CeCu6−xMx 非置換系の CeCu6 は低温では単斜晶構造を持ち、Fig. 8に示されるよう

に TN = 2 mKにおいて小さな磁気モーメント (10−2µB/Ce程度) による反強磁性転移を

起こす [20]。TN より高温では、C/T は温度低下に従い緩やかに上昇し、T = 5 mKでは

1700 mJ/K2molに達する [21]。この Fermi液体とはやや異なる振る舞いは磁気転移の前

兆であると考えられる（但し電気抵抗では 40 mK< T < 200 mKで T2依存性が観測され

ている [22]）。
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Fig.8 CeCu6の超低温における (a)交流帯磁率および (b)熱膨張係数の温度依存性 [20]。

CeCu6の Cuをよりイオン半径の大きい Au、Ag、Pd、Ptに置換することで、格子間隔

が広がり (負の化学圧力効果と呼ばれる) c f 混成を弱めることができ、臨界濃度 xc (Au：

= 0.1 [21]、Ag：= 0.2 [23,24]、Pd：= 0.05、Pt：= 0.1 [25] )において反強磁性相が現れ

る。量子臨界点に制御された系では帯磁率 [26]、比熱、電気抵抗 [27]などで非 Fermi液

体的振る舞いを示す。さらに、非 Fermi液体状態は印加磁場を大きくすることで Fermi状

態へクロスオーバーすることも示された。例として Fig. 9に CeCu6−xAgxの比熱と相図を

示す。

この系の代表的物質である CeCu5.8Au0.2で特異なのは、Fig. 10(a)に示すように、結晶

中の ac面内に二次元臨界揺らぎが存在することである [29]。また、Fig. 10(b)に示すよう

に、動的帯磁率 χ” が

χ” (E,T) = T−αg(E/kBT) (1.11)

に従い、E/T (Eは中性子の散乱過程におけるエネルギー変化)でスケールされ、臨界指数

が SDW型のそれとは異なる α = 0.74である [26, 30]。χ” が E/T でスケールされること

は二次元臨界揺らぎに対する拡張された動的平均場理論でしか導かれておらず、更にその

理論における臨界指数は α = 0.72であり、非常に実験値と近い [31]。特にこれら 3つの

特徴が、CeCu6−xMxが局在モーメント型量子相転移に分類されていることの由縁である。
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場中における電子比熱係数 C/T の温度依存性 [28]。(c) CeCu6−xAgxの相図 [24]。図中
の xは Agのドープ量である。
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Fig.10 (a) CeCu6−xAux の逆格子空間 a∗-c∗ 平面における磁気相関 (白抜き) と磁気
Braggピーク (塗りつぶし) [29]。x = 0.2における白三角のシンボルは短距離秩序ピー
クを表す。縦横のバーはピークの線幅を表す。差し込み図は CeCu6−xAuxの結晶構造の

実空間 a-c平面における Ce原子の位置を表す。逆格子空間における磁気相関構造 (灰
色で示された 4本の棒状構造)は実空間における挿入図中の実線、破線を b軸方向 (紙
面に垂直な方向) に拡張した平面に対応する。(b) CeCu5.8Au0.2 の q = (0.8, 0, 0)にお
ける中性子散乱のデータのスケーリング [30]。Eは中性子の散乱過程におけるエネル
ギー変化、実線は式 (1.11)の α = 0.74を用いたスケーリングによるフィッティングを
表す。差し込み図は α を変化させたときのフィッティングの誤差の度合いを表してい

る (詳細は [30]参照)
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■YbRh(Si1−xGex)2 Ybを含む化合物の多くは、化合物中の Ybが (Yb)3+ および (Yb)2+

の状態をとり、価数揺動状態を示すものが多い。Ybが化合物中で (Yb)3+ の電子状態であ

るとき、Ceとは対照的に 1つの正孔を持つ。YbRh2Si2は後述する CeRu2Si2と同じ正方

晶構造を持ち、TN = 70 mKで反強磁性に転移する。小さな磁場 (c軸方向 B∥c = 0.66 T

: ab面内 B⊥c = 0.06 T)を印加することで反強磁性相は消失し、磁場増加に従い系は非

Fermi液体、Fermi液体状態へと移行する [32–34]。また YbRh2Si2の Siサイトの 5%を

Geに置換し、負の化学圧力を与えることで零磁場における TN を 20 mKまで抑制するこ

とができる [35]。Fig. 11に YbRh2Si2と YbRh2(Si0.95Ge0.05)2の相図、帯磁率、比熱を示

す。

(a)
(b)

(c)

Fig.11 (a)(b)YbRh2Si2 と YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 の電気抵抗の温度依存性を用いた T-B
相図 [35]。εは ρ ∝ Tε で定義される。(c)YbRh2Si2 と YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 の交流帯磁

率の温度依存性 [36]。(d)YbRh2(Si0.95Ge0.05)2の電子比熱係数Cel/Tの温度依存性 [35]。
(a)、(b)の磁場の方向は図中に示す。(c)、(d)では c軸方向に垂直に磁場を印加して
いる。

この系で特徴的なのは「大きな Fermi面」から「小さな Fermi面」への連続転移を示し、

そのエネルギースケールが量子臨界点近傍で消失する点である [37]。Fig. 12に Fermi面

の連続転移に起因する特徴的な物性の例を示す。Fig. 12(a)の磁歪係数は 70 mK以下では

反強磁性相の臨界磁場で不連続なとびを示し、70 mK以上では低磁場で Bに比例し、あ

る磁場 B0 で異なる傾きを持つ高磁場領域へクロスオーバーする。Fig. 12(b)で示される

ように B0での折れ曲がりは磁化 M、Hall抵抗 ρH でも観測されている [38]。また Hall係

数 RH は B0で大きく変化しており、これは Fermi面の体積が急激に変化していることを

表している。この Fermi面の変化は降温に従い鋭くなっているが、dRH/dBの半値幅の絶

対零度での外挿値から、絶対零度でも二次転移であると考えられている [37]。更に B0を

T-B相図にプロットすると、B0 が量子臨界点 Bc で消失するような振る舞いを示してお

り、局在モーメント型量子相転移の証拠ではないかと考えられている。
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としてプロットしてある。
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1.3 CeRu2Si2の物性

1.3.1 CeRu2Si2の基本物性

CeRu2Si2は ThCr2Si2型の立方晶構造 (空間群 I4/mmm)を持ち、格子定数は a=4.192Å、

c=9.78Åである。 f 電子の結晶場基底状態は磁気モーメントの自由度のみを持つ Γ7 二重

項で第一励起状態とは 220 K離れている [39]。Fig. 2(a)に示されるように、∼ 70 K以上

では帯磁率は Curie-Weiss則に従って変化し有効磁気モーメントは µeff = 2.38µB/Ceであ

る [40]。低温では TK = 20 Kで近藤効果による磁気モーメントの遮蔽が始まり、T < 1 K

で電子比熱係数は γ = 350 mJ/K2molまで増大する。

Fig. 13に示すように de Haas-van Alphen (dHvA)効果や光電子分光の実験より、TK 以

下において 4つの Fermi面 (正孔面が 3つ、電子面が 1つ)が観測されており、それらの

形状は 4 f 電子を遍歴電子として扱ったバンド計算とよく一致している [41]。観測され

ている 4つの Fermi面の軌道の中で準粒子有効質量が最も重い FS 4の Ψ 軌道の m∗ は

∼ 120me程度であり、これは c f 混成により形成した混成バンドによって有効質量が増大

していることが明らかになっている。よって、CeRu2Si2は典型的な Fermi液体的振る舞

いを示す。

Fig. 14に示すように、CeRu2Si2 は 10 K以下、磁場 BM = 7.8 Tにおいて磁化 M が

階段状に変化するメタ磁性的振る舞いを示す [42–44]。また、磁化の急劇な増加に伴っ

て磁歪も非常によく似た振舞いを示す。この BM での微分帯磁率 ∂M/∂B と磁歪係数

λV = V−1∂V/∂Bのピークは温度低下と共に鋭くなるが、ピークは絶対零度でも発散し

ないため、このメタ磁性的振る舞いは 1次転移ではなくクロスオーバーのメタ磁性であ

る [44]。現在ではこのメタ磁性的振る舞いは、最も重い有効質量を持つホール面 (Fig. 13

図 (c)の FS 4)が Zeeman分裂によって満たされることに起因するという考え方が有力で

ある。しかしホール面が満たされることによって、Fermi面の変形と f 電子の見かけ上の

局在化が起きているという説 [45]と、Fermi面の変形なしでも Hall効果や磁気抵抗など

の物性は説明できるという説 [46]があり、この問題は未解決である。

Fig. 15は比熱係数の温度依存性および磁場依存性である。比熱係数は低温で近藤一重

項の形成に伴って増加していき、1 K付近で Fermi液体的な一定値をとる。これは Fig. 5

に示すように、SCR理論によるフィッティングとよく一致し、非 Fermi液体状態から

Fermi液体状態へのクロスオーバーが起きてることを示している。更に、磁場印加によっ

て比熱係数の増加が観測されており、これは de Haas-van Alphen (dHvA)効果の実験から

メタ磁性転移に伴う電子の有効質量の増加と定性的に一致する。図 (b)より 0.25 Kで一

つのピークだった比熱係数が、昇温につれて BM 近傍でダブルピークを形成する。この 2

重ピーク構造は準粒子の状態密度が異方的混成バンドに起因しているとされ、ゼーマン分

裂によるアップスピンとダウンスピンの状態密度が Fermi準位を通過する際に起こるも
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のと説明されている [47]。
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Fig.13 (a) CeRu2Si2の結晶構造。(b)体心正方晶構造のBrillouinゾーン。(c) CeRu2Si2
の Fermi面 (FS)の形状 [41]。FS 1～4はホール面で Brillouin ゾーンの中心は Z 点、
FS 5は電子面で Brillouin ゾーンの中心は Γ 点である。FS 1はバンド計算では予想さ
れたが、実際に実験では観測されていない Fermi面である。
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Fig.14 (a) CeRu2Si2 の c軸方向の磁化 M の磁場依存性 [44]。(b) CeRu2Si2 の c軸方
向の磁歪 ∆L∥c(B)/L∥c の磁場依存性 [48]。(c) CeRu2Si2 の体積の磁場微分 ∂V/∂Bの磁
場依存性 [48]。実線はスケーリング則より (a)の磁化でスケーリングした結果である。

(a) (b)

0 T

Fig.15 (a) CeRu2Si2 の比熱係数の温度依存性 [47]。(b)各温度における CeRu2Si2 の
比熱係数の磁場依存性 [47]。
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Fig. 16は線熱膨張 ∆L(T)/L および線熱膨張係数の温度依存性を示している。図 (a)

は CeRu2Si2 の a、c軸と LaRu2Si2 の a、c軸の熱膨張を示しており、 f 電子を持たない

LaRu2Si2 に比べて、CeRu2Si2 は TK 付近でショットキー的なピークを示す。低温での a

軸と c軸との磁気異方性は c/a ∼ 3程度である。図 (b)および図 (c)は BM 付近までの c

軸の磁場中熱膨張および熱膨張係数の温度依存性を示している。磁場印加によりピーク

は低温側にシフトし、BM 近傍でピークが増大した後、BM より高磁場では横軸反転した

ような下凸のピークを持ち熱膨張係数は負の値を持つ。また、図 (d)の様に BM 近傍では

B < BM と B > BM で非常に対称的な温度依存性を示す。これらの対称的振舞いは Ising

対称性に起因していると解釈でき、ピークを通して高温側の臨界状態から低温側の Fermi

液体状態へのクロスオーバーが起きていると説明されている [49]。

Fig. 16の熱膨張と Fig. 15の比熱測定の結果から求められた H-T 相図を Fig. 16の図

(e)に示す。低温低磁場領域では Pauli常磁性状態、メタ磁性転移後の低温高磁場領域は分

極した常磁性状態であり、両方とも十分低温で Fermi液体的に振舞う。一方で 2つの相

に挟まれた領域は、これまで述べた物理量に示されているように非 Fermi液体的な状態に

ある。

これまで述べてきたようにCeRu2Si2は低温まで非磁性物質であり、典型的な Fermi液体

的振舞いを示す。一方、約 70 Kで k1 = (0.3, 0, 0)、k2 = (0.3, 0.3, 0)、k3 = (0, 0, 0.35)の

3つの非整合反強磁性相関が観測されている [42,54]。これらの反強磁性相関は CeRu2Si2
の Fermi面にネスティングが存在し、反強磁性転移寸前であることを意味する。Fig. 17お

よび Fig. 18に非弾性中性子散乱実験の結果を示す。Fig. 17図 (a)に示すように各 kベク

トルの散乱は Qに依存しない格子上の相関の上に見える。また近藤効果に起因した散乱

に対し、散乱のエネルギー幅 ∼20 meVの値が得られ、近藤温度は 20 Kと見積もられた。

Fig. 17図 (b)より反強磁性相関は ∼70 Kより発生し、相関長は T < 6 Kでは 3 unit cell

程度になって温度に依存しなくなる。Fig. 17図 (c)は c軸方向へ磁場印加したときの Q=

(0.7,0.7,0)の磁場依存性であるが、低磁場では 2種類の散乱が観測されている。１つは反

強磁性的な短距離相関 (correlations)によるものであり、2つめは局所的な近藤スピン揺動

(localized)によるものである。メタ磁性転移後の 8.3 Tの高磁場では反強磁性相関が消失

している。40 K以下での動的帯磁率の振る舞いは SCR理論による解析とよく一致してい

る [55]。さらに µSRの実験から ∼ 2 Kで 10−3 µB/Ce程度の非常に小さな磁気モーメント

による短距離磁気秩序の報告がされている [56]。
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Fig.16 (a) CeRu2Si2 と LaRu2Si2 の零磁場における熱膨張係数の温度依存性 [50]。
(b) CeRu2Si2 の c軸方向の各磁場における熱膨張 ∆L(T)/Lの温度依存性 [51]。各磁場
は、B = 0 T, 2 T, 3 T, 4 T, 5 T, 6 T, 6.5 T, 7 T, 7.3 T, 7.5 T, 7.6 T, 7.65 T, 7.7 T, 7.8 Tで
ある。(c)図 (b)の熱膨張から求められた各磁場における熱膨張係数の温度依存性 [51]。
(d)メタ磁性転移磁場近傍における c軸方向の熱膨張係数の温度依存性 [49]。(e)熱膨
張係数の温度依存性変曲点と比熱係数の磁場依存性におけるピーク (Fig. 15)から求め
られた H-T相図 [52]。
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(a) (b)

(C)

Fig.17 CeRu2Si2 の非弾性中性子散乱実験の結果 [53]。(a) [110](上段)と [010](下段)
方向への散乱ベクトル Q = (1,1,0)による測定。(b) (1,1,0)方向への qスキャンの温度
依存性。(c) c軸方向へ磁場印加したときの Q = (0.7,0.7,0)の磁場依存性。
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Fig.18 CeRu2Si2 の非弾性中性子散乱実験 [55]。(a) E = 1 meV、T = 1.5 Kでの qス
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1.3.2 高圧下における物性

圧力下における CeRu2Si2 の主な物性を Fig. 19に示す。Fig. 19図 (a)に示されるよう

に、圧力増加に従い、低温における c軸方向の帯磁率は大きく抑制される。一方、帯磁

率のピーク温度 Tmax (∝ TK) は p = 0での 10 Kから、p = 0.4 GPaでは ∼ 20 Kまで

増加する [57]。この Tmaxの圧力変化は ∂ ln Tmax/∂p = 1.69× 10−9 Pa−1 に従う。Fig. 19

図 (c)に示されるように、これは 1/χ0 (χ0 は帯磁率の絶対零度での外挿値)、1/
√

A (A

は ρ ∝ AT2 で定義)、HM (メタ磁性転移磁場) の圧力依存性においても同様である。体

積圧縮率 κ = 9.38× 10−12 Pa−1 を用いると、∂ ln Tmax/∂ ln V ∼ 180となり、これは熱

膨張測定から導出された Grüneisenパラメーターと一致する [50]。また Grüneisenパラ

メーターは特性温度の圧力と体積に対する依存性を与える。また帯磁率の温度依存性は、

χ(T,P)/χ0(P) = ϕ[T/T∗(p)] と T∗(p) ∝ 1/χ0(p)による単純なスケーリング (ϕはスケーリ

ング関数) で記述できる。更に、Fig. 19図 (b)の赤矢印で示されるように、電気抵抗が

ρ − ρ0 ∝ T2 に従う温度領域は、圧力を加えることによって高温へ拡大している。これら

は圧力によって近藤効果が増強され、Fermi液体状態がより安定化していることを示して

いる。dHvA効果によって、p = 0では軌道 β、κ の有効質量がそれぞれ 1.5m0、11m0で

あるが、p = 0.6 GPaでは 1.1m0、7m0に減少する [58]。また、軌道 µでも、p = 0では大

きいm∗ のため dHvA振動は観測できないが、0.6 GPaではm∗ が 34m0まで減少すること

によって dHvA振動が観測できるようになる。これら m∗ の減少は、圧力増加による帯磁

率、電気抵抗の T2係数が減少が観測されていることと定性的に一致する。また、Fig. 19

図 (d)に示されるように、dHvA 周波数は軌道 β、γ では圧力増加によって減少するが、

FS 5の軌道 κ、µの場合は増加する。

1.3.3 化学圧力効果

前項では CeRu2Si2 は Fermi液体的性質を示しながら、波数ベクトル k1、k2、k3 で特

徴づけられる 3つの非整合短距離反強磁性相関を持つ磁気秩序寸前の物質であることを述

べた。この項では CeRu2Si2に少量の原子置換をした場合に起こる磁気秩序、量子臨界点

について述べる。

■Ce1−xLaxRu2Si2 Ceを非磁性原子 La (電子状態 : 4 f 0 5d1 6s2)に置換すると、x = 0.075

において反強磁性相が現れる。この反強磁性相は、c軸方向に整列した、非置換 CeRu2Si2
で観測された非整合反強磁性相関の波数ベクトル k1が長距離化した秩序状態である [60]。

もしこの反強磁性相が局在モーメントの秩序ならば、正弦波構造の秩序状態はエントロ

ピーが残っており、一般的には残りのエントロピーを解放するため更に低温で矩形波構造

に転移する。x = 0.13、0.20では正弦波構造から矩形波構造への転移が観測されており、

この反強磁性相は局在モーメントによる秩序であると考えられる。これは µSRの実験に
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Fig.19 (a)圧力下 CeRu2Si2 の帯磁率の温度依存性 [57]。実線は本文中のスケーリ
ングによるもの。図中の矢印は帯磁率が極大値をとる温度 Tmaxを表す。(b)圧力下
CeRu2Si2 の電気抵抗の温度依存性 [59]。低温部の実線は T2 依存性を表す。図中の

矢印は ρ − ρ0 ∝ T2 に従い始める温度を表す。(c) CeRu2Si2 の様々な物理量 (vとお
く) の圧力依存性 [57]。縦軸は p = 0での値によって規格化された各物理量 v(p)/v0

であり、logスケールであることに注意されたい実線は ∂ ln v/∂p = 1.69× 10−9 Pa−1

をプロットしたもの。詳しくは本文参照。(d) CeRu2Si2 の Fermi面の各軌道におけ
る de Haas-van Alphen周波数の圧力依存性 [58]。各軌道の名前は Fig. 13(c)に準じて
いる。
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よっても支持されている [60, 61]。Fig. 20に Ce1−xLaxRu2Si2 の相図と磁気モーメントの

大きさを示す。
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Fig.20 (a)x > xcでの Ce1−xLaxRu2Si2の秩序化した磁気モーメントの大きさの温度依
存性 [60]。(b)反強磁性転移温度 (青四角)の La濃度 x依存性 [62]。TN、TL はそれぞ

れ反強磁性転移温度、正弦波から矩形波構造への転移温度を表している。

x > 0.1では、比熱、磁化は磁気転移点 TN で極大を示す [63]。電気抵抗は a軸方向にの

み TN 以下で僅かな増加が報告されており、異方的なギャップ構造によるものと考えられ

る [64]。x ≤ xcの非磁性領域において電子比熱係数 C/T は −
√

T で上昇する非 Fermi液

体的振舞いを示した後、低温で一定の値をとる Fermi液体的振舞いを示す。Kambeらに

よって、SCR理論を用いた解析が行われており、Fig. 21に比熱の実験結果と解析結果を

示す。

Fig.21 Ce1−xLaxRu2Si2の x ≤ xcにおける x= 0、0.05、0.075での比熱測定の SCR理
論による解析結果 [65]。図は比熱の測定結果と SCR理論によるフィッティングを示し
ている。表はフィッティングの結果得られたパラメータである。FS は異なるモード間

の結合定数である。他のパラメータの物理的意味は 1.2.1の本文を参照。
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■Ce(Ru1−xRhx)Si2 Ruの Rh置換は、Fig. 22図 (a)に示されるように c軸方向の格子

間隔は伸びるが a軸方向は逆に縮むため、異方的な化学圧力効果を与える [66]。Fig. 22

図 (b) に示すように、0.03 < x < 0.4 の Rh濃度において非置換 CeRu2Si2 の k3 で特

徴付けられる縦波 sin波構造の反強磁性相への転移が起きる。秩序波数ベクトルは、

Q(x = 0.15) = (0, 0, 0.42)から Q(x = 0.25) = (0, 0, 0.5)へ Rh濃度の増加に従い連続的

に変化する [67]。また x = 0.5近傍で一旦、反強磁性相が消失し非 Fermi液体状態の観測

が報告されている [68]。
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Fig.22 (a) Ce(Ru1−xRhx)2Si2の格子定数の Rh濃度 x依存性 [66]。
(b) Ce(Ru1−xRhx)2Si2の磁気相図 [66,69]。(c) Ce(Ru0.85Rh0.15)2Si2の各軸方向の電気抵
抗の温度依存性 [70]。

Fig. 23に示すように、Ce(Ru1−xRhx)2Si2において、La置換系と同様に臨界濃度 xc = 0.03

近傍において比熱、帯磁率、非弾性中性子散乱の結果が SCR理論を用いて解析されてい

る [71,72]。Fig. 23(d)で示す、CeRu2Si2と Ce(Ru0.97Rh0.03)2Si2において 1 K 以上での反

強磁性波数ベクトル k3 に対する動的帯磁率の低エネルギー励起におけるスペクトルは、

SCR理論による動的帯磁率の式でよく記述できる。さらに、動的帯磁率スペクトルの式

によるフィッティングから得られたスペクトル線幅 Γの温度依存性は、Fig. 23(e)で示す

ように、動的帯磁率スペクトルの式に表 1の三次元反強磁性相関の場合の χ(Q)の臨界指

数を代入して得た Γ ∝ T3/2に従う [72]。
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Fig.23 (a) Ce(Ru1−xRhx)2Si2の比熱の温度依存性 [71]。実線は SCR理論によるフィッ
ティング。(b) Ce(Ru1−xRhx)2Si2 の帯磁率の温度依存性 [71]。実線は SCR理論による
フィッティング。(c) 比熱、帯磁率の SCR理論による解析 (a, b)から得られたパラ
メータ。パラメータの物理的意味は 1.2.1の本文を参照。(d) Ce(Ru0.97Rh0.03)2Si2 の動
的帯磁率 [72]。実線は SCR理論による式を用いたフィッティング。(e) CeRu2Si2 と
Ce(Ru0.97Rh0.03)2Si2 における動的帯磁率のスペクトル線幅 Γ の温度依存性 [72]。挿入
図は積 χ(k3)Γ(k3)の温度依存性を示す。
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■CeRu2(Si1−xGex)2 CeRu2Ge2は多くの Ce化合物とは異なり、TC = 8 Kで強磁性を示

す [73]。Fig. 24の図 (b)に示す通り、CeRu2Ge2 に圧力を加えることによって急激に TC

は抑制され、代わりに反強磁性相が現れる。55更に圧力を加えると反強磁性転移温度は抑

制され、pc ∼ 6.5 GPaで転移温度はほぼゼロに達する。一方、CeRu2Si2に Geをドープし

た系では反強磁性相が現れる [74]。Fig. 24図 (a)に示すように、Geのドープによって格

子間隔は拡張する。Geドープは La置換と異なり磁性原子の数を変えないため、純粋に負

の圧力だけを与えることになる。CeRu2(Si1−xGex)2の x-T 相図は、x = 1のとき 6.75 GPa

の負の圧力に相当すると仮定すると、CeRu2Ge2の p-T 相図とよく一致する [75]。Fig. 24

図 (b)は CeRu2(Si1−xGex)2 の x-T 相図、CeRu2Ge2 の p-T 相図を合わせて示したもので

あり、AFM1、AFM2相は波数ベクトル k1 の磁気構造を持つ反強磁性相である。このよ

うな同一の秩序波数ベクトル k1で特徴付けられる 2つの反強磁性相の存在は、同じく波

数ベクトル k1 で特徴付けられる正弦波構造と矩形波構造の 2つ反強磁性相を持つ La置

換系の相図とよく似ている。従って、AFM1相から AFM2相への転移は、La置換系と同

様、正弦波から矩形波への磁気構造の転移ではないかと考えられている [74]。
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1.3.4 超低温領域での磁気的性質

Fig. 25に Takahashiらによる交流帯磁率および静磁化率の測定結果を示す [77]。

T≲50 mK、B < 0.94 mTの温度磁場領域で、交流帯磁率、静磁化ともに Curie則 χ ∝ T−1

に従った立ち上がりが観測された。B = 0.016 mTの帯磁率は低温を下げるとともに単調

に増加し、臨界指数は 6 mK以上で Curie則的だったのが、∼ 2 mK以下になると T−2/3

になる。B = 0.20、0.39、0.94 mTでは温度を下げると Curie則から外れて、交流帯磁率

はピークをつくる。印加磁場を大きくするとピーク温度は高温側にシフトし、ピーク値は

抑制される。静磁化も同様に温度を下げると Curie則から外れ、飽和する。この飽和磁化

の大きさは磁場に依存し、Curie定数から見積もられた有効磁気モーメントとの比は 10−3

で非常に小さい。また、6.21 mTまで外部磁場を上げると帯磁率の立ち上がりは Pauli常

磁性の値までほぼ抑制される。

Curie則から外れた超低温領域での帯磁率の振る舞いはピーク値、ピーク温度で規格化

することでスケーリング則が成り立つ。ピーク値より低温側は SDWによる反強磁性転移

の振舞いに似ており解析されたが、SDW型の描像によって与えられる量子臨界状態での

帯磁率の温度依存性と、Fig. 25(c)に示した解析結果は一致しなかった。またネール温度

の見積もりも行われたが、TN = 2.8 mKであり、その温度付近で反強磁性的な転移が確認

されなかったことなどから、SDWによる反強磁性転移の可能性は否定されている。一方

で、局在モーメント型で記述される非磁性状態での YbRh2Si2の帯磁率のピークと非常に

良く似ており、CeRu2Si2 のピーク温度以下ではコヒーレントな準粒子が形成されている

可能性がある。また Fig. 25(d)に示されるように直流、交流帯磁率の絶対零度での外挿値

χ0の磁場依存性は B−0.6±0.1であり、YbRh2Si2のそれと一致する。従って CeRu2Si2の零

磁場における基底状態は何らかの量子臨界状態にあると考えられ、それは磁場によって抑

制されるが、その起源は不透明である。

1.3.5 超低温における c軸方向の熱膨張・磁歪測定

上記の帯磁率の結果を受けて、先行研究にて超低温低磁場での c軸方向の熱膨張・磁歪

測定が行われた。その結果、帯磁率の結果と同じ温度領域に量子臨界現象の観測が報告さ

れた [78]。しかし、本研究期間中において近年開発した超低温高磁場環境にて当時と同じ

試料、同じサンプルセルで改めて c軸方向の高磁場下の熱膨張・磁歪測定を行ったとこ

ろ、本来観測されるはずのメタ磁性的な振舞いが観測されなかった。本研究期間中にて測

定されたデータは当時の測定データと再現するため、試料、サンプルセルの状態に明確な

経時的変化はなく、先行研究で測定した当時からメタ磁性が起こらない状態で測定されて

いたと推測される。メタ磁性が起こらない原因は不明であるが、現在のところ先行研究に

おける c軸方向の熱膨張・磁歪データに関して信頼性は高くないものと考えられる。

本研究で使用した CeRu2Si2試料は先行研究で使用したものとは別の試料であり、磁歪
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測定においてメタ磁性を確認している。また他研究グループのデータと比較してもほぼ一

致しているため、本研究で測定された熱膨張・磁歪測定データは信頼できるものと考えて

よい。
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Fig.25 (a)超低温領域での CeRu2Si2 の c軸方向の交流帯磁率と直流帯磁率 (inset図)
の温度依存性 [77]。図中の矢印は交流帯磁率のピーク、数字は c軸方向への印加磁場、
実線は Curie則を示す。(b)上図は交流帯磁率のピーク温度とピーク値で規格化した交
流交流帯磁率の温度依存性。下図は交流帯磁率のピーク温度と静磁化の飽和磁化で規

格化した直流帯磁率の温度依存性 [77]。(c)帯磁率の T−2/3依存性。(d)帯磁率の絶対零
度における外挿値の B−0.6依存性。
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1.4 研究目的

以上に述べたように CeRu2Si2 の基底状態は Fermi液体状態であると考えられている

が、中性子散乱や µSRの実験より TK 以下でも反強磁性相関をもち、また非常に小さな磁

気モーメントの存在が観測されている。常磁性でありながらこの様な振舞いが観測されて

いる物質には、さらに低温まで冷却するかわずかに元素置換するだけで SDW型の量子相

転移する物質が度々報告されている。

また本研究グループの先行研究では CeRu2Si2 の c軸について 150µK までの超低温で

の帯磁率測定より、Pauli常磁性からの立ち上がりが観測され、新しい量子臨界現象を発

見した [77]。さらに、超低温低磁場での c軸方向の熱膨張・磁歪測定が行われたが、超低

温高磁場環境を備えた最近の再現実験ではメタ磁性が観測されなかったことから、測定結

果の信頼性に疑いが残っておりメタ磁性が確認できる試料で再度 c軸の熱膨張・磁歪測定

が望まれる [78]。そもそも、超低温領域での実験を行える環境は限られており、CeRu2Si2
に関する実験の大部分が極低温以上の高温で行われているため、超低温領域の実験データ

はほとんどない。よって、この新しい量子臨界現象に関しては未だ殆ど未解明の状態であ

る。しかし重い電子系では f 電子と c電子との混成の強さが基底状態を決定しており、混

成の強さを決める温度、磁場、圧力の外部パラメータに対して広い領域で実験を行うこと

が求められる。すなわち、超低温・高磁場・高圧の多重極限環境での実験が、重い電子系

の本質に迫る上で必要とされる。

本研究では、CeRu2Si2 の超低温で観測された新しい量子臨界現象を解明するため、

10 mKまでの超低温領域に高磁場環境 (9 T)を備えた超低温高磁場多重極限環境を開発

し、主に CeRu2Si2の磁化困難軸である a軸方向の熱膨張・磁歪測定を行い、新しい量子

臨界現象の起源に関する研究を行った。
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2 Experimental procedure

本研究では 3He-4He希釈冷凍機を用いて最低到達温度 ∼10mKまで冷却した。超低温

とは一般に ∼50mKより低温の温度領域を指し、3He-4He希釈冷凍機あるいはさらに核断

熱消磁冷却法を用いることで実現する。それより高い温度は極低温という。低温実験では

冷却温度の低下に伴い、また印加磁場を大きくするにしたがって、熱的な接触や平衡状態

の実現が難しくなるため、実験装置に様々な工夫が必要である。以下に本研究で用いた冷

却装置、温度計、キャパシタンス法を用いた熱膨張・磁歪測定装置、および測定試料につ

いて説明する。

2.1 冷却装置

2.1.1 3He-4He希釈冷凍機

ヘリウムには同位体として 3Heと 4Heが存在するが、3Heは Fermi統計、4Heは Bose

統計に従い、1 K以下の低温ではこれらの量子統計性の違いが顕著になる。このため液体
3Heの比熱は、1K以下において液体 3Heの比熱に比べて数桁大きくなる。エントロピー

Sは比熱 Cと dS = (C/T)dT の関係にあり、液体 3Heのエントロピーも大きいため液体
3Heのエントロピーを制御できれば、冷却に応用できる。一方で、液体 4Heは 2.17 Kに

超流動転移点を持ち、それ以下の温度では急激にエントロピーを失っていく。3He-4He希

釈冷凍機は 3Heと 4Heの混合液を利用し、3Heのエントロピーを制御することで冷却能

力を得ることができる。以下にその原理を述べる。
3He-4He混合液の相図を Fig. 26に示す。三重点 0.87 K以下の温度で 2本の共存線を

持ち、共存線で囲まれた条件にある状態では混合液体は 2相に分離し、共存線に沿って各

相の 3Heの濃度が変化する。この 2相分離状態の 3He濃度の薄い方を 3He希釈相 (d相)、
3He濃度の濃い方を 3He濃厚相 (c相)という。T→0において c相は純粋な 3Heに近づく

が、d相の方は T=0でも約 6.4%の 3He濃度をもつ。3Heは 4Heに比べ軽いため、重力

下においては c相が d相に浮かんだ状態になる。c相中では 3He同士の相互作用が強く、

Fermi液体状態だと考えられる。d相では 0.5 K以下の低温において 4Heの常流動成分は

無視できるので、エントロピーゼロ、粘性ゼロの超流動 4He中を 3Heが自由に運動する

Fermi気体状態だと考えられる。低温で Fermi縮退した 3Heのエントロピーは S ∝ T/TF

と温度に比例する。TF は Fermi温度でありモル体積 υを用いて、TF ∝ υ−2/3で与えられ

る。従って、3He濃度の低い (モル体積の大きい)d相は同じ温度では c相に比べて大きな

エントロピーをもつ。0.8 Kまで下がると 4Heの蒸気圧はほぼゼロであるが 3Heの方は

有限の値をもつ。この蒸気圧の差を利用して、d相中の 3Heを選択的に取り除くと、c相

から d相へ 3Heが溶け込み、c相と d相のエントロピー差に比例した吸熱が起こる。これ
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は液体 3Heの蒸発とみなすことが出来る。d相から分留した 3Heは液化された後に再び c

相へ送って 3Heを循環させる。この過程を連続的に実現したものが 3He-4He希釈冷凍機

であり数 mK までの低温を定常的に実現できる唯一の方法である。冷凍機の冷凍能力に

ついて c相、d相共に 3Heが Fermi縮退した温度領域ならばエントロピーは温度に比例す

るので、冷凍能力は T2に比例する。

本研究で使用した冷凍機は、Oxford社製の Kelvinox300で、100 mKで約 300µWの冷

凍能力を持ち、希釈冷凍機単体での最低到達温度は 9 mKである。
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Fig.26 3He-4He混合液の相図 [79]

2.2 温度測定

温度計は、測定物理量の温度依存性が既知であり、その関数形が簡単かつ温度変化が大

きく検出が容易なものが望ましい。しかし超低温ではわずかな熱流入が温度上昇の原因に

なり、場合によっては温度の測定自体が系の温度上昇の原因になることがある。また超低

温では試料と温度計の間の界面熱抵抗による熱緩和時間や温度差の増大などの困難が生じ

る。様々な種類の温度計があり、各々の測定原理によって測定に適した温度領域が違うた

め、通常は複数種類の温度計を装置に搭載し各温度領域をオーバーラップして最終的に系

の温度を決定する。

本研究では 3He融解圧温度計 (1mK < T < 200 mK)、抵抗温度計 (RuO2、炭素抵抗温度

計) (T > 100 mK)を各温度領域で使用した。

34



2.2.1 3He融解圧温度計
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Fig.27 3Heの T-p相図 [80]。

Fig. 27に 3Heの T-p相図を示す。3Heは質量が非常に軽く、ゼロ点振動が大きいため

に常圧では絶対零度においても液体状態を保ち、およそ 3.4MPaの圧力をかけると固化す

る。T-p相図において、融解圧曲線が 318 mKに極小点を持ち低温側では負の勾配を持っ

て大きく変化する。これは液体 3Heは Fermi液体状態でエントロピーが温度に比例して

減少するのに対し、固体 3Heは 1 mK付近で反強磁性転移するまで核スピンの自由度によ

る Rln2のエントロピーが残っていることに起因する。定積過程において 3Heの状態は融

解圧曲線に沿って変化するため、精度良く系の圧力測定ができれば高精度の温度測定が可

能となる。
3He融解圧温度計 (MCT : Melting Curve Thermometer)は、セル内に高圧で封入した

3Heの融解圧を容量型歪み圧力計を用いて測定し、その融解圧の温度依存性から温度を

求める。Fig. 28に典型的な MCT の内部構造を示す。融解圧力の校正は、融解圧曲線上

の 4つの温度定点、圧力極小点 (M 点 : 2.931 MPa、318 mK)、超流動 A 相転移点 (A 点

: 3.4338 MPa、2.491 mK)、超流動 B相転移点 (B点 : 3.4358 MPa、1.932 mK)、bcc固体
3Heの反強磁性転移点 (S点 : 3.43905 MPa、0.931 mK)を用ることができる [81–83]。低

温部の 3つの温度定点 (A 点、B 点、S点) では、相転移に伴う潜熱や比熱のとびを反映

し、融解圧の時間変化に異常が観測されるため、温度変化の過程でこれらの点を発見する

ことは容易である。

本研究では 3He-4He希釈冷凍機のみで冷却を行っているため、実験で確認できる温度

定点はM 点のみである。よって、温度校正は Ref. [82]中で与えられた A 点を基準とする

融解圧温度スケールを M 点基準に換算したものを使用した。
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Fig.28 MCTの内部構造 [81]。

2.2.2 MCTの校正と温度測定

MCT は最低温度にいたっても 3Heが融解圧曲線上に位置 (液体と固体が共存) してい

なければ温度測定ができない。また、3Heの固体は熱伝導度が T3に比例して小さくなり、

比熱はその核スピンのため温度低下に伴い T−2で大きくなるので、セル内の固体が多いと

被測定系と温度計の間の熱緩和時間が長くなり、正確な温度測定が困難になる。MCTへ

の 3Heの仕込み圧は絶対零度での固体の体積比が最小 (≤0.5 %)となる 3.4 MPa程度が良

いとされている [81]。3He-4He希釈冷凍機にある 1Kpot(循環する 3Heを液化させる) は

∼1.6 Kの温度を保持しており、室温にある 3Heガスは MCT 本体に封入される道中で、

1Kpotにアンカーされた部分で冷却され液化する。冷却した状態で MCTの使用圧力域で

ある 2.9∼3.5 MPaの圧力範囲において試料空間に圧力掃引してダイアフラムのトレーニ

ングを行った後、MCTの校正、及び 3He試料の仕込みを行った。本研究では MCTの圧

力校正に水晶振動型圧力計を用い、を 3.4∼3.43MPaの間で仕込んだ。

試料空間の圧力 pとダイアフラムの変位 dの間にはほぼ線形式が成り立ち、p ∝ dと表

すことができる。電極間のキャパシタンス Cと融解圧力 pの関係は以下のように与えら

れる。
1

CMCT
=

d0 + ∆d
εS

= αp+ β (2.1)

α はダイアフラムの厚みや面積などによって決まる比例係数であり、d0 は大気圧下にお

ける電極間距離で圧力下では ∆d変化する。1.6 Kにおいて、ガスハンドリングシステム

の 3He圧力を変化させながら、MCTの静電容量を測定し、式 (2.1)でフィッティングを

行うことによって αと βの値が決定される。融解曲線上の M 点と他の温度との圧力差は

Ref. [82]中にある Greywallの式によって与えられ、式 (2.1)を用いて温度を求める。即
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ち、M 点を基準にする場合

1
CMCT(p)

− 1
CMCT(p = pM)

= α(p− pM) (2.2)

とすることで温度が一義的に決まる。

本研究では静電容量の測定に、エヌエフ回路設計ブロック社製の 2相ロックインアンプ

LI5640もしくは 5610B、サンジェム社製ディケード変成器 Type 6415-A、YOKOGAWA

の可変抵抗器 2793および標準キャパシタンス (dipped silvered mica : 1Kpotに設置)を組

み合わせた三端子キャパシタンスブリッジを使用した。ブリッジの概略図を以下に示す。

測定は入力信号 0.5または 1.0 Vpp、交流周波数 1.19291 kHzの下で行った。
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CMCT

CS

Tap

1

0
R

Tap

δ 1-δ

0 1

CMCT 

CS

: Melting Curve Thermometer
: Standered Capacitance

Fig.29 三端子キャパシタンスブリッジの理想的回路図。図中、破線で囲まれた部分が

クライオスタット内に設置されている。Csおよび CMCT はそれぞれ標準キャパシタン

ス、MCTである。

Fig. 29に示した理想的な回路の下で、入力信号を Vi、レシオトランスの設定値を δと

したときのロックインアンプへの出力信号を Voとすると

Vo

Vi
=

CMCTδ +Cs(δ − 1)
CMCT +Cs

(2.3)

の関係が導かれる。これから三端子キャパシタンスとレシオトランスがバランスした時

(Vo = 0の時)、次式が成立する。
CMCT

Cs
=

δ

1− δ (2.4)

最終的に求めたいM 点との圧力差 p− pM[MPa]は式 (2.4)と式 (2.2)より以下の式から求

まる。実際に行った校正では α ∼ −0.3であった。

p− pM =
1
α

(
1− δ
δ
− 1− δM

δM

)
(2.5)
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2.2.3 炭素抵抗温度計

電子回路に使用される炭素抵抗はグラファイトと黒鉛の粉を固めて作られており、抵抗

の温度依存性は半導体のように exp(∆E/T)に従い、温度低下により抵抗は増加する。炭

素抵抗温度計は低温での感度が良い、安価で入手しやすい、小型であるなど利点も多い。

よく使用されるものは、アランブラッドレー社製や松下電器製が多い。特に松下電器製の

ものは 1 K以下の極低温で数 kΩを出しやすいためよく使用される。本研究では松下電器

の抵抗 50Ωを使用し、測定には PICOWATT社製の AC抵抗ブリッジ AVS-47を用いた。

2.3 極低温高磁場測定装置

超低温もしくは極低温実験において、ヒートリークや熱伝導に関する実験上の困難が

あるが、高磁場を伴う実験の場合、特に極低温以下の温度領域では、さらに以下に述べ

る問題が生じる。磁場 Sweepを行う実験では、渦電流発熱による系の温度上昇が懸念さ

れ、それによる試料と温度計の間の温度差が無視できなくなる場合がある。また、一般的

に数 K、数 Tの低温高磁場下では磁場による温度測定の誤差が数%に達するため、精度

の高い測定が行えるよう幾つかの工夫が必要になる。本研究では、極低温以下の領域でも

9.5 Tまで磁場印加可能で高精度な温度測定ができる装置を製作した [84]。冷凍機および

実験装置の全体図を Fig. 30に示す。図は大まかに 3He-4He希釈冷凍機本体部分、Thermal

link·温度計 ·超低温実験空間、高磁場実験空間の 3つの部分に分かれている。Fig. 30は

サンプルセルを装置の先端に取り付け、最低到達温度 9 mK、最大印加磁場 9.5 Tの多重

極限環境での物性測定に対応したセットアップである。装置の先端はサンプルセルを磁場

に平行方向と垂直方向に取り付け可能である。磁場印加には、クライオマグネティクス社

製の 9.5 T超伝導マグネット (NbTi)、シグマ電子株式会社製の安定化定電流電源 SMR-80

と SMR-10を使用した。マグネットの中心磁場 B(T)と電流値 I (A) は次の関係にある。

B(T) =
9.5
78.5

× I (A) (2.6)
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2.3.1 実験空間の熱伝導と温度差
3He-4He希釈冷凍機本体および実験空間は断熱真空中に設置されているが、冷媒である

液体 4He温度 4.2 Kおよび輻射シールドなどからの輻射が存在する。従って、試料を冷却

するためには冷凍機の最低温度部である Mixer と実験空間との間には高い熱伝導性が必

要である。

そこで実験空間の材質のほとんどは無酸素同 (OFC)を使用し、さらに熱伝導率を上げる

ため残留抵抗比 (RRR)=3000程度までアニール処理を行った。金属の熱伝導はウィーデ

マン・フランツ則 k/σ = L0T で与えられる。kは熱伝導率 [Wm−1K−1]、σは電気伝導率

Ω−1 [m−1]、L0 = 2.44× 10−8はローレンツ数 [WΩK−2]、T は温度 [K] である。アニール

された OFCの電気抵抗測定から 20 mKにおける熱伝導率は k = 81.45 Wm−1K−1と見積

もられる [85]。更に、各部品同士の接触部分は接触熱抵抗を抑えるために金メッキした。

温度勾配と熱流量の関係は以下の式で表される。

Q̇ =
S
L

∫ T1

T2

k(T)dT (2.7)

Sは熱流の断面積 [mm2]、Lは温度差間の長さ [m]、T1、T2は温度 [K] である。従って、

Thermal linkにおける ∆x離れた試料と温度計の間の温度差 ∆T は以下の式で与えられる。

∆T = − q̇
kS
∆x (2.8)

q̇は熱量 [W]、kは熱伝導率 [Wm−1K−1]、Sは熱が伝導する断面 [m2] である。ただし、温

度差が十分に小さいため、kの温度依存性は無視した。

ここで零磁場での 20 mKにおける試料と温度計の間の温度差を見積もる。試料と温度

計を繋ぐ Thermal linkが約 2.13 mol、銅の電子比熱がCe=1.39×10−5Jmol−1K−1であるか

ら Thermal linkの熱容量は約 2.96×10−5 J/K である。なお温度計自身の熱容量は無視して

いる。熱膨張測定より温度計の温度上昇の勾配が約 2.6µK/secであるとき、温度計に流入

している熱量は q̇=77 pW程度である。従って、Thermal linkの断面が 1.14×10−4m2、試

料と温度計の距離は 0.23 mであるから温度差は ∆T = 1.9 nKだと見積もられる。これは

20 mKの温度に対して十分に小さく、温度差は無視できる。
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2.3.2 渦電流によるヒートリーク

超低温ではフォノンによる比熱はほぼ無視でき、伝導電子が寄与する小さな比熱しか

残っていないため、磁場変動による導体内で発生する渦電流は系の温度上昇をまねいてし

まう。以下に実験に際して影響される渦電流による発熱とその対策を述べる。

一般的に円柱状の渦電流による発熱 Q̇[W] は Q̇ = πr4l Ḃ(t)
2
/8ρの式で与えられる。r は

円柱の半径 [m]、l は円柱の長さ [m]、ρは電気抵抗率 [Ω· m]、Bは磁束密度 [T]、t は時

間 [sec]である。従って渦電流発熱を抑えるには、磁束が貫く断面積と磁場が侵入する円

柱の長さを小さくし、磁場印加速度を遅くすればよい。

Fig. 31は装置と磁場分布の関係を示しているが、磁場を強く受けるのはサンプルセル

と、Thermal linkである。Thermal linkは熱伝導を上げるためアニール処理を行った結果、

電気伝導率も上がるため Q̇[W] も大きくなってしまう。そこで Q̇[W] をなるべく小さく

するため、断面積を保ったまま r が小さくなるようスリット加工を施してある。Thermal

link の断面はスリット加工によって 6本の矩形状になっており、断面が矩形状の場合の渦

電流による Q̇[W] は以下の式で与えられる。

Q̇ =
l

16ρ
a3b3

a2 + b2
Ḃ(t)

2
(2.9)

aと bは矩形状の縦と横の長さである。磁場分布から求まる Thermal linkの有効長は左

右でそれぞれ 135 mm、121 mmであり、磁場印加速度を 2×10−5[T/sec]としたとき、渦

電流発熱を見積もると Q̇=1.4 nW程度である [85]。また 2.4.3でも述べるがサンプルセ

ルは円柱状をしており、同じ磁場印加速度でのサンプルセルの発熱は Q̇=52 pW程度で

ある。試料である CeRu2Si2 は 4 mm角程度の大きさで、試料自身の発熱を見積もると

Q̇=0.026 pW程度で無視できる大きさである。試料はサンプルセルに接着されており、試

料に対するヒートリークの大部分は Thermal linkからの熱流入によるものと考えられる。

Fig. 32は 100 mKにおける磁場印加速度と渦電流による試料とMCTの温度上昇 ∆T の

様子を時間プロットしたものである。試料の ∆T は温度上昇した磁歪データから、渦電流

の影響が無視できる 0.02 mT/secの磁場印加速度の磁歪データを差し引き、試料の 100 mK

における熱膨張係数を使って算出した。試料-MCT 間の温度差 ∆T は図中の Sampleと

MCTのプロットの差であり、100 mKにおいて 0.2 mT/sec以上の磁場印加速度では ∆T ∼
数 mK に達し、(2.3.1)項で述べた温度差と比べて渦電流による影響が非常に大きいこと

がわかる。Fig. 31よりMCTは十分に小さい磁場強度に位置しているが、試料は中心磁場

にあるため試料近傍に局所的に発生した Q̇の影響をより強く受けていると考えられる。
3He-4He希釈冷凍機の冷凍能力は T2に比例して小さくなるため、最低温付近では磁場

印加速度を非常に遅くしなければならない。本研究で行った磁歪測定では、測定温度にも

よるが 9 mKから 200 mKの温度範囲で 0.2∼ 8 ×10−5[T/sec]の間で磁場印加した。
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2.3.3 温度計の磁場依存性

磁場印加によって、温度測定にも磁場の影響が現れる。mK領域で使用できる温度計で

は超伝導転移点をもつ１次温度計の場合は温度定点が磁場に依存するし、磁気相転移点を

持つ場合も同様である。また伝導電子は磁場でローレンツ力による磁気抵抗効果が生じる

ため、磁場中測定では磁場の影響を考慮する必要がある。MCTは固体 3Heが磁気転移点

(S点)を持つが、 10mK以上であれば磁場依存性は小さく、25 mKでも磁場 5 Tにおい

て δT/T = 2%程度である [86]。

よく使用される各種温度計の磁場依存性について表 2にまとめた。抵抗温度計は測定範

囲が広く低温で感度も良いが、1 K程度ですでに数 %の誤差がでてしまう。一々各磁場

中で校正を行っていけば使用できるが、ゲルマニウム抵抗温度計のように磁場依存性が大

きいものは正確度が落ちる。一方、キャパシタンス温度計は磁場の影響をほとんど受けな

いのが利点である。しかし、キャパシタンス温度計は室温までの熱履歴によって温度応答

特性に若干の変化が起こるため、低温まで冷却するたびに校正が必要である。またキャパ

シタンスの誘電特性としてキャパシタンスのドリフトが起こるため、長期間の測定に向か

ない。他にも磁場方向に依存したり再現性の低下など、基本的にmK領域で温度計を磁場

中において使用するべきでない。

本研究では Fig. 31に示すように、使用した温度計はすべて中心磁場が 9 Tの場合でも

10 mT程度以下の磁場強度位置に設置してあり、基本的に磁場による影響は無視できる。

∆ T/T(%)

温度計 温度 (K) 2 T 5 T 8 T 18.7 T

MCT 0.025 2

RuO2 0.025 15-120

2 -0.13 -2.2

炭素抵抗 (アランブラッドレー) 2 -0.13 -2.2

Cernox(CX-1050) 2 1.3 3.1

ゲルマニウム抵抗 2 -8 -60

キャパシタンス温度計 4.2 -0.15

(CS-501R)

表 2 各種温度計の磁場による温度測定誤差 [79,86–88]
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2.4 熱膨張・磁歪

2.4.1 熱膨張係数

熱力学において体積熱膨張係数 αV は以下の式で定義される。

αV =
1
V

(
∂V
∂T

)
p

(2.10)

ここで p、V、T はそれぞれ圧力、体積、温度である。αV の単位は [K−1] である。自由エ

ネルギー F と Maxwellの関係式を用いると式 (2.10)は以下のように表され、αV がエン

トロピーの圧力依存性に関係していることがわかる。

αV =
1
V

(
∂2F
∂T∂p

)
= − 1

V

(
∂S
∂p

)
T

(2.11)

2.4.2 磁歪係数

熱力学において体積磁歪係数 λV は以下の式で定義される。

λV =
1
V

(
∂V
∂B

)
p

(2.12)

ここで Bは磁束密度 [T] である。λV の単位は [T−1] である。式 (2.12)を Maxwellの関係

式を用いて変形すると以下のようになり、λV が磁化 M = m/V (mは磁気モーメント)の

圧力依存性に比例していることがわかる。

λV =
1
V

(
∂2F
∂B∂p

)
= − 1

V

(
∂m
∂p

)
B

= −
(
∂M
∂p

)
B

(2.13)

M = χH = χB/µ0を代入すると

λV = −
(
∂χ

∂p

)
B

B
µ0

(2.14)

となり、χが Bに依存しない場合、λV は Bに線形であることが導かれる。
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2.4.3 キャパシタンス式膨張計

Coaxial
Sample

Sample holder

M2 screws
Upper holder

Fixed capacitor plate

Movable capacitor plate

Silver paste

Copper foil spacers

Silver epoxy
Stycast FT and
cigarette papaer

OFHC

Stycast FT

12mm

24mm

Fig.33 熱膨張・磁歪測定用サンプルセル [89]。

熱膨張・磁歪測定はキャパシタンス法を用いた。キャパシタンス法は試料の伸縮を静電

容量変化で検出する、膨張計の中でも極めて高感度・高分解能な測定方法である。測定原

理的に小型化しやすく、試料への測定による発熱は小さいため、実験空間が制限された低

温実験でよく用いられる。

熱膨張・磁歪測定に用いたサンプルセルの構造を Fig. 33に示す。サンプルセルは試料

キャパシタと標準キャパシタからなる三端子キャパシタ構造をとり、上蓋と中蓋と下蓋

の 3つのパーツで構成される。上蓋は固定極板 (Fixed Capacitor Plate)及び固定極板が

接着された上蓋ホルダー (Upper Holder)からなる。中蓋は固定極板を接着する中蓋ホル

ダー (Middle Holder)からなる円盤状である。下側は試料を接着する下蓋ホルダー (Lower

Holder)、試料及び試料に接着した可動極板 (Movable Capacitor Plate)から構成される。

各極板は外径 5 mm、厚み 2 mmのサイズで、接地された各 Holderは極板とそれぞれ

0.5 mmの距離をとってガードリングとして働き、極板のエッジ効果を抑えた。サンプル

セルの主要な部分は熱伝導を考慮して高純度無酸素銅 (OFHC)を材質としている。試料

と下蓋の接着も熱伝導の良い銀ペースト (Arzerite VL-10)を使用した。極板と上蓋・中蓋

ホルダー、試料と極板の接着には電気的に絶縁するため Stycast 2850FTを使用した (念の

ため Stycastの間にシガレットペーパーを挟んだ)。Stycastの厚みは多少ばらつきがある

が約 0.1 mmである (そのうちシガレットペーパーの厚みは 40µmである)。また、極板同

士でショートしないようホルダー間にスペーサーを挟む必要がある。スペーサーの厚みは

試料の熱膨張係数・磁歪係数を考慮しなければならない。参考として Fig. 34に CeRu2Si2
試料の a軸、c軸の熱膨張と、サンプルセルの材質に使用した Cu、Stycast FTの線熱膨張
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∆L(T)/Lを示す。本研究で製作したサンプルセルは極板間距離がおよそ 9 µmより近づく

と tanδが急激に大きくなり測定できなくなるため、1 K付近で極板間が 15µm程度にな

るようスペーサーとして 10∼20µmの銅箔を使用した。スペーサーは対向する極板の片側

にワニス (GE7031)で接着した。そのため、各ホルダー・極板は同一平面になるようあら

かじめ紙ヤスリ (1500番まで)で研磨した。静電容量を測定する同軸ケーブルは蓋の断面

に入れた溝から、極板の側面にあけた直径 1 mmの穴に通し、同軸ケーブルの接着には熱

伝導よりも強度を優先させ銀ペーストの Ecobond 56Cを使用した。

本研究で使用するサンプルセルは試料と極板、ホルダーを接着するため、複数の試料を

一つのサンプルセルで使い回せず試料ごとに製作する必要がある。従って、サンプルセル

には少なからず個体差がある。
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Fig.34 CeRu2Si2 の a軸、c軸、Stycast2850FT、Cuの 300 Kから極低温までの線熱
膨張 [50,90]。∆L/Lの基準は 293 Kである。
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2.5 Cell effect

キャパシタンス法による膨張測定では試料長変化 ∆Lによって極板間が変化し、静電容

量変化 ∆Cを直接検出する。極板面積 S、極板間隔 dの理想的な平行平板コンデンサーが

真空中にあるときの静電容量は、真空の誘電率を ε0として

C = ε0
S
d

(2.15)

で表される。極板間隔が ∆d変化したときの静電容量 C + ∆Cは

C + ∆C = ε0
S

d + ∆d
(2.16)

となるから、∆d≪ dのとき、静電容量の変化率 ∆C/Cと極板間隔 dの関係は以下の式で

近似される。
∆C
C
=

d
d + ∆d

− 1 ≃ −∆d
d

(2.17)

試料長変化は ∆L = −∆dであるから、膨張率と静電容量の関係は理想的には次式で表さ

れる。
∆L
L
= −d

L
∆d
d
=

d
L

(
∆C
C

)
(2.18)

しかし、実際の測定では試料以外のサンプルセル自身の伸縮等が、Back groundとして

寄与するためこれを評価する必要がある。Fig. 35にサンプルセルの断面図を示す。図中

の A 軸と B軸の伸縮の差が実際の静電容量の変化として測定される。まず、試料キャパ

シタンス CX について考える。図中に示した各部の長さが微小変化したときの試料キャパ

シタンスの極板間距離の変化 ∆dX は、

∆dX = (∆lsp+ ∆lholder) − (∆lsty+ ∆lp + ∆Lsample)

である。次に Stycast2850FT、Cu、試料それぞれの試料長変化を
(
∆l
l

)
sty
、
(
∆l
l

)
Cu
、
(
∆L
L

)
sample

とすると、

∆dX =

((
∆l
l

)
Cu

lsp+

(
∆l
l

)
Cu

lholder

)
−
(∆l

l

)
sty

lsty+

(
∆l
l

)
Cu

lp +

(
∆L
L

)
sample

Lsample　

 (2.19)

に変形できる。各極板とホルダーが同一平面にあるときは lholder− lp = Lsample+ lstyであ

り、∆dX << dX の微小変化では −∆dX/dX ≃ ∆CX/CX と近似できるから、

∆CX

CX
≃ −∆dX

dX
=

Lsample

dX

((
∆L
L

)
sample

−
(
∆l
l

)
Cu

)
−

(lsty+ lsp)

dX

(
∆l
l

)
Cu

+
lsty

dX

(
∆l
l

)
sty

(2.20)
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となる。上式の第 2項と第 3項の和は試料以外の変化に寄るから Back groundあるいは

Cell effectと呼ばれ、試料キャパシタンスの変化率 ∆CX/CX は以下のように表される。

∆CX

CX
≃

Lsample

dX

((
∆L
L

)
sample

−
(
∆l
l

)
Cu

)
+

(
∆C
C

)
Cell

(2.21)

Cell effectはサンプルセルと同材質を試料とすることで測定できる。すなわち試料が

OFHCの場合は以下の式の通りである。

∆CX

CX
≃

Lsample

dX

((
∆L
L

)
Cu

−
(
∆l
l

)
Cu

)
+

(
∆C
C

)
Cell

= 0+

(
∆C
C

)
Cell

=

(
∆C
C

)
Cell

(2.22)

標準キャパシタンス CS についても、標準キャパシタンスの極板間距離の変化 ∆dS か

ら、以下の式が導出される。

∆CS

CS
≃ −∆dS

dS
= −

(lsty+ lsp)

dS

(
∆l
l

)
Cu

+
lsty

dS

(
∆l
l

)
sty

(2.23)

ここで dX = dS の場合、Cell effectは標準キャパシタンスの変化と等しくなり、試料長変

化は以下の様に表される。(
∆L
L

)
sample

−
(
∆l
l

)
Cu

=
dX

Lsample

(
∆CX

CX
− ∆CS

CS

)
(2.24)

このとき、Cuの熱膨張 (∆l/l)Cuは 1 K以下で 10−10以下のオーダーで変化し、十分に小

さく無視できる。

しかし、実際には dXと dS は一致しておらず Cell effectを完全に打ち消すことはできな

い。実際の測定から得られる標準キャパシタンスを C′S、膨張の基準となる極板間距離が

d = dS = dX の理想的な場合を CS とし、C′S と CS の極板間距離の差を δd = d′S − dとす

ると C′S は ∆dS << dS のとき以下の様になる。

C′S =
ϵoS
d′S
=

ϵoS
(d + δd)

(2.25)

∆C′S
C′S

≃ − ∆dS

d + δd

=
∆CS

CS

1
1− δd∆CS/CS∆dS

(2.26)
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∆C′S/C′S を δd の二次まで展開して

∆C′S
C′S

=
∆CS

CS
(1+ δ) (2.27)

=
∆CS

CS

 1− d′S − d
d

+

(
d′S − d

d

)2  (2.28)

従って、試料キャパシタンスと標準キャパシタンスの変化率の差は以下の式で表される。

∆CX

CX
− ∆C′S

C′S
=

Lsample

d

( (
∆L
L

)
sample

−
(
∆l
l

)
Cu

)
−

(lsty)X − (lsty)S

d

( (
∆l
l

)
sty

−
(
∆l
l

)
Cu

)
+

(lsp)X − (lsp)S

d

(
∆l
l

)
Cu

+
∆CS

CS
　

(
d′S − d

d
−

(
d′S − d

d

)2 )
(2.29)

第 2項、第 3項はそれぞれ試料キャパシタ側と標準キャパシタ側の Stycastとスペーサー

の厚みの差からくる項で、第 4項は試料キャパシタ側と標準キャパシタ側の極板間距離の

差から影響する項である。第 2項、第 3項は第 4項に比べて一桁かそれより小さく無視で

きると考えてよいので、試料の膨張率は

∆L
L
−

(
∆l
l

)
Cu

=
d
L

(
∆CX

CX
− ∆C′S

C′S
+ δ
∆CS

CS

)
=

d
L

(
∆CX

CX
− ∆C′S

C′S

)
− ∆dS

L

(
d′S − d

d
−

(
d′S − d

d

)2 )
(2.30)

から得られる。式 (2.29)の第 4項に対する見積もりは (3.1.1)節にて述べる。
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A B

lp

dX

dS

Lsample

lp

lsp

lholder

lupper

lsty

Fig.35 サンプルセルの伸縮に関する図。d：極板間距離、lp：極板の厚さ、lsty：Sty-
cast2850FTの厚さ、LS ample：試料長、lsp：銅スペーサー厚み、lholder：下蓋の深さ、lupper：

上蓋の深さ。
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2.5.1 キャパシタンスブリッジ回路

Rγ

C2

C3

Rb
R1

R2

Cx

Cs

C1

VO

0

1

1-γ

γ

Lock-in amp

Preamp

OSC Vi

Fig.36 キャパシタンスブリッジの回路図

静電容量変化を高精度に測定することができるキャパシタンス交流ブリッジ回路を

Fig. 36に示す。入力電圧 Vi に対する出力電圧 Voの比は以下の式で与えられる [91]。

Vo

Vi
=

(r − 1)CX + rCS

CX +CS +C3
− jωRr

CX +CS

CX +CS +C3
((r − 1)C1 + rC2) (2.31)

Vo はロックインアンプにより殆ど実数成分だけが取り出されるから、ブリッジがバラン

スするとき (Vo = 0)試料キャパシタンス CX、標準キャパシタンス CS、レシオの値 γ の

間に、
CX

CS
=

γ

1− γ (2.32)

が成り立つ。静電容量が CX から CX + ∆CX、CS から CS + ∆CS に微小変化したときの γ

の値を γ + ∆γとおくと、

CX + ∆CX

CS + δCS
− CX

CS
=

γ + ∆γ

1− (γ + ∆r)
− γ

1− γ
となる。従って、∆γ ≪ 1− γ ∼ 0.5のとき

∆CX

CX
− ∆CS

CS
=

1− γ
γ

[
γ + ∆r

1− (γ + ∆γ)
− γ

1− γ

]
≃ ∆r
γ(1− γ)

(2.33)

を得る。これより実験的に求まる試料の膨張率 ∆L/Lは以下の式より導出され、これは式

(2.30)の第 1項に相当する。

∆L
L
=

d
L
∆γ

γ(1− γ)
(2.34)
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実際の実験ではレシオトランスフォーマーの設定値 γは固定されているため、試料の伸縮

によるオフバランス電圧の変化を測定し、データ解析時にバランスレシオの変化に換算し

て ∆L/Lを導出する。

測定にはエヌエフ回路設計ブロック社製の 2相ロックインアンプ LI5640、サンジェ

ム社製ディケード変成器 Type 6415-A、YOKOGAWA の可変抵抗器 2793を使用した。

Oscillatorは LI5640の内部発信機を利用し、入力信号は 2.0 Vpp、発信周波数および参照

周波数 1.6158 kHzの下で測定を行った。測定の際のオフバランス δは 0.45∼0.55の間で

変化し、Rbは約 2Ωであった。

(2.4.3)項のキャパシタンス式膨張計とキャパシタンスブリッジ法を用いた結果、試料の

伸縮率 ∆L/Lを 1 K以下において ∼ 10−10オーダーの高精度で測定が可能となった [84]。
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2.6 熱膨張・磁歪係数の導出方法

熱膨張係数、磁歪係数は試料長変化 ∆L/Lをそれぞれ温度 T、磁場 Bで微分して導出す

る。しかし実験データ (xi , yi)に対して dy/dx|xi = (yi+1 − yi)/(xi+1 − xi)のようにそのまま

差分をとる数値微分は、xi+1 − xi が微小であるとき、僅かなデータのばらつきが微分の結

果に大きく影響する。そこで本研究では最小二乗法によるフィッティングを利用して数値

微分を行った。一般的な N 次多項式をモデル関数とし、行列を用いて表すと以下の様に

なる。

f (x) =
M∑

k=1

akXk(x)

= (X1(x),X2(x), · · · ,Xk(x), · · · ,XM(x))(a1,a2, · · · ,ak, · · · ,aM)T

= (X1(x),X2(x), · · · ,Xk(x), · · · ,XM(x)) a (2.35)

aは係数 ak を要素とした行ベクトルの転置行列で、a = (a1,a2, · · · ,ak, · · · ,aM)T である。

測定で得られた x、yのデータ対 N個を (x1, y1), (x2, y2), · · · (xi , yi), · · · (xN, yN)とするとモ

デル関数に対するデータの分散 χ2は

χ2 =

N∑
i=1

(
M∑

k=1

akXk(xi) − yi)
2

= (Xa− y)T(Xa− y) (2.36)

となる。Xは Xk(xi)を要素とするN×M行列である。また yは y = (y1, y2, · · · , yk, · · · , yN)T

である。χ2が最小値をとる条件は、∂χ2/∂ak = 0であるから、

XT · X · a = XT · y (2.37)

を満たせば良い。この解を求めるのに特異値分解を利用して数値計算を行った。行列 X

を特異値分解すると

X = U ·W · VT

= U · [diag(ω j)] · VT (2.38)

と表すことができる。U は N次直行行列、Wは N次対角行列、ω j は対角要素、V は M

次直行行列である。(2.37)式を特異値分解を用いて表すと

WT ·W · VT · a =WT · UT · y (2.39)

となる。結局、計算するべき aは

a = V · [diag(1/ω j)] · UT · y (2.40)
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である。

熱膨張係数の計算は全測定データの内、(Ti−n/2, (∆L/L)i−n/2)から (Ti+n/2, (∆L/L)i+n/2)ま

での n個のデータ区間において ∆L/Lを T の 2次までの多項式としてフィッティングの

モデル関数を
∆L(T)

L
= a1 + a2T + a3T2 (2.41)

とおいた。算出された a1、a2、a3から温度 Ti における熱膨張 ∆L/Lのフィッティングと

熱膨張係数 αは以下のように求めた。

∆L(Ti)
L

= a1i + a2iTi + a3iTi
2 (2.42)

α(Ti) =
d

dT
∆L
L

∣∣∣∣∣
T=Ti

= a2i + 2a3iTi (2.43)

この計算を全てのデータ点に対して区間フィッティングを行い、熱膨張 ∆L/L、熱膨張係

数 αを計算した。

磁歪の場合も同様に、磁歪 ∆L/Lを磁場 Bの関数とし 2次の項まで考えて以下の式を与

えた。
∆L(B)

L
= b1 + b2B+ b3B2 (2.44)

b1、b2、b3から磁場 Bi における磁歪 ∆L/L、磁歪係数 λは以下の式のように求められる。

∆L(Bi)
L

= b1i + b2i Bi + b3i Bi
2 (2.45)

λ(Bi) =
d

dB
∆L
L

∣∣∣∣∣
B=Bi

= b2i + 2b3i Bi (2.46)

実際の測定では、生データを時間に対して一定間隔で測定しているため、横軸を温度、磁

場にとって微分するとき、データの間隔が不均一になってしまう。微分するときのフィッ

ティング範囲は測定温度磁場領域でデータ密度が均等になるように抽出し、微分を行っ

た。っ抽出したデータ密度は熱膨張データが 20point/mK、磁歪データが 1point/mTであ

る。また各熱膨張・磁歪データに対して行ったフィッティング範囲は温度磁場領域によっ

て異なるが、熱膨張測定では 10 mKまたは 20 mK、磁歪測定では 1 T以下で数百 mT、

1 T以上で 1∼2 Tの範囲で微分を行った。
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2.7 試料

　熱膨張・磁歪測定に使用する単結晶 CeRu2Si2試料は室蘭工業大学の村山先生に製作

して頂いた。試料製作時の母材の純度は Ce (99.99%)、Ru (99.99%)、Si (99.999%)であ

る。試料育成は Czochralski法を用い、c軸方向に引き上げを行った。測定セルに組み込

んだ試料の質量、モル数は 0.3598 g、9.029× 10−4 mol、形状は長さ 4 mm程度の立方体

である。

a軸
c軸

Fig.37 試料 CeRu2Si2の写真。軸の向きを図に示す。
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3 Results & Discussion

3.1 熱膨張測定

3.1.1 熱膨張測定における Back Groundの温度依存性

サンプルセルの Back groundは節 (2.5)で述べたように、試料キャパシタンスの変化

には試料以外のサンプルセル自身の伸縮の効果も含んでおり、Cell effectと呼んだ。Cell

effectはサンプルセルと同材質の試料を用いて評価できるが、本研究で用いたサンプルセ

ルは試料ごとに組み立てるため、Cell effectも試料ごとに異なる可能性がある。従って、

節 (2.5)で述べたように、Cell effectをサンプルセルの標準キャパシタンスで見積もる。

Fig. 38に CeRu2Si2 試料の a軸測定用にセットアップしたサンプルセルの、1 K 以下

の試料キャパシタンスと標準キャパシタンスの変化率 ∆C/Cの温度依存性を示す。キャ

パシタンスの測定は Andeen Hagerling社の自動キャパシタンスブリッジ (2700A)で行っ

た [92]。左図の高温側の温度依存性は試料キャパシタンスと標準キャパシタンス共に T2

スケールに線形に変化している。試料キャパシタンスに対する標準キャパシタンスの大

きさは、ほぼ 2%で Back groundとしての影響は無視できる大きさである。右図は 0.3 K

以下の拡大図であり、Back groundとしての影響は 2%程度であるが、約 100 mKに標

準キャパシタンスの変化に極小が現れた。100 mK以下では標準キャパシタンの変化が

2700Aの測定精度と同程度になるため正確に求めるのは難しいが、およそ 50 mKより低

温では標準キャパシタンスの温度変化は試料キャパシタンスの温度変化の約 30 %まで増
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Fig.38 左図：T <1 K以下の試料キャパシタンス、標準キャパシタンスの温度変化率。
横軸は T2スケールである。右図：T <0.3 K以下の試料キャパシタンス、標準キャパシ
タンスの温度変化率。横軸は T スケールである。
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大する可能性がある。

節 (2.5)で述べたように Cell effectと標準キャパシタンスの変化は伸縮の絶対値として

は同じ程度だと考えられるが、両者で極板間距離が異なるために変化率の大きさが違う。

試料キャパシタンス CX、標準キャパシタンス CS の測定を行ったところ、最低温度では

CX = 16.76 pF、CS = 13.43 pFで極板間距離に直すと dX = 10.37µm、dS = 12.94µmで

あった。最低温度を熱膨張の基準にとると Cell effectの基準は dX であり、実際に測定し

た標準キャパシタンスから求めた変化率 ∆C′S/C
′
S と dX を基準にした場合の換算変化率

∆CS/CS を計算すると、(∆C′S/C
′
S)/(∆CS/CS) ∼ 0.81であった。つまり式 (2.27)で与えた

ように δ ∼ -0.19であり、CX と CS をキャパシタンスブリッジで測定した場合、実際に測

定される標準キャパシタンスの変化率の 25%程度が、キャンセルしきれずに残った Cell

effectとして熱膨張測定に影響を与えると考えられる。これを考慮すると、Back ground

としての影響はおよそ 1 Kより低温で 0.2%以下、更に 50 mK以下で数%程度と見積も

られる。

キャパシタンスブリッジによる Cell effectの相殺が不十分である場合、試料の熱膨張に

おいても約 100 mKにおいて極小、または温度勾配に折れが出現するはずであるが、後述

する熱膨張測定の結果にはいずれも出現しておらず、Back groundの影響は無視できると

考えられる。
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3.1.2 熱膨張の温度依存性

Fig. 39に CeRu2Si2 の a軸と c軸の線熱膨張 ∆L(T)/L を示す。横軸は T2 スケールで

ある。Fig. 39の結果は 2700Aで試料キャパシタンスと標準キャパシタンスを別々に測定

してから式 (2.24)から Cell effectを除いた結果である。2 K 以下では T2 に線形であり、

これは Fermi液体論で伝導電子に関わる熱膨張係数 αが温度 T に比例することと同義で

ある。つまり極低温領域では、この系は Fermi液体状態であることを示しており、比熱や

電気抵抗など他の物性測定でも同様の結果が得られている。

Fig. 40は 100 mK以下をキャパシタンスブリッジを用いて精密に測定した線熱膨張

∆L(T)/Lと線熱膨張から計算した体積熱膨張 ∆V(T)/Vである。図中に矢印で示す 60 mK

より高温側では T2に線形である。70 mKから 170 mKの間で線形フィッティングを行う

と a軸が ∆La/La = 1.40×10−6T2、c軸が ∆Lc/Lc = 4.01×10−6T2であった。また a軸、c軸

の線熱膨張から体積熱膨張 ∆V/V = 2(∆La/La)+∆Lc/Lcを求めると、∆V/V = 6.8×10−6T2

であった。

一方、より低温側では各軸共におよそ 60 mKあたりで線形フィッティングラインから

の逸脱が観測された。逸脱が始まる温度は帯磁率が Pauli常磁性から立ち上がる温度にほ

ぼ一致しており、これは非 Fermi液体的な寄与と考えられる。また 21 mK付近に a軸と

c軸共に極小が観測された。これは 21 mKより低温で負の熱膨張係数を持つことを示し

ている。a軸と c軸の熱膨張は高温側の Fermi液体状態で異方性を持っているのは明らか

だが、極小の大きさには両軸の間で差はなかった。
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Fig.40 CeRu2Si2 の a軸と c軸の 100 mK以下の線熱膨張と線熱膨張から計算した体
積膨張。横軸は T2 スケールである。図中の実線は体積熱膨張のフィッティングライ

ン、∆V(T)/V = 6.86× 10−6T2。矢印は熱膨張が Fermi液体的振舞いからの逸脱を示す
温度である。

熱膨張係数の導出 Fig. 41は 100 mK以下の a軸と c軸の線熱膨張係数と体積熱膨張係

数および熱膨張係数を温度 T で割ったものを示す。図 (a)の実線は 60m K以上で Fermi

液体な領域に対する線形フィッティングを示している。Fermi液体状態である 60 mK以

上は温度 T に比例するため、図 (b)のように α/T = constantである。各軸の比例係数

α/T(K−2)は以下の様に求まった。

αa/T = 2.81× 10−6

αc/T = 8.00× 10−6

αV/T = 1.36× 10−5

Matsuhiraらのグループによる 1.5 K以上の熱膨張測定によると、c軸の熱膨張係数は

2 Kで αc = 1.4× 10−5程度であり、比例係数に直すと αc/T = 7.0× 10−6である [51]。本

研究で得られた c軸の結果はそれによく一致している。

また a軸と c軸の間の軸異方性は Fermi液体領域では αc/αa ≈ 2.9で 1 K付近からほぼ

変化していない。αは 21 mKで正から負の値に変わるが、これは式 (2.11)より熱膨張係

数が α ∝ −(∂S/∂p)T で与えられ、圧力印加によってエントロピーが増大することを意味

している。
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磁場中の熱膨張係数 次に磁場中における熱膨張の温度依存性について述べる。c軸方向

へ磁場印加した場合、CeRu2Si2 の熱膨張係数はメタ磁性により大きく変化し、転移磁場

Hm ∼ 7.8T近傍でシンメトリックな振舞いをする [49]。つまり熱膨張係数は H<Hmでは

正、H>Hmでは負の値をもつ。Fig. 42は a軸方向へ磁場印加したときの、a軸方向の線熱

膨張係数である。a軸方向へ磁場印加した場合、Hmまで上げてもメタ磁性による特徴的

な振舞いは観測されず、a軸の全体的な振舞いにはほとんど磁場依存性がない。磁場中で

も高温側は Fermi液体的であるがやはり 20 mK付近で熱膨張係数は負の値を持つ。
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線熱膨張係数 αを Fermi液体的寄与 αFL と非 Fermi液体的寄与 αcrで

αV = αFL + αcr

= aT + αcr (3.1)

の様に定義し、αcrを Fig. 43に示す。αcrにはおおきな磁場依存性がみられず、αcrに対し

て磁場が有効な外部パラメータではないことを示している。
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3.2 磁歪測定

3.2.1 磁歪測定における Back Groundの磁場依存性

サンプルセルの Back groundの磁場依存性については 3.1.1の温度依存性の時と同様の

考え方で Cell effectの影響を考える。Fig. 44に CeRu2Si2試料の a軸測定用にセットアッ

プしたサンプルセルの、1.5 Kから 0.3 Kまでの各温度における試料キャパシタンスと標

準キャパシタンスの変化率 ∆C/Cの磁場依存性を示す。各温度で 9 Tまで磁場印加し、横

軸は B2スケールである。本研究で測定された 9 Tまでの磁場範囲では ∆CX/CX に対する

∆CS/CS の大きさは高磁場であるほど小さく、9 Tにおける (∆CS/CS)/(∆CX/CX) は 5%

程度である。一方、低温低磁場であるほど ∆CS/CS の割合は大きくなり、1 T以下では

∆CX/CX より ∆CS/CS の変化が大きい磁場範囲もある。

∆CS/CSには若干の温度依存性がある。1.5 Kでは B2に比例しているが、温度を下げる

とともに低磁場側の磁場勾配が大きくなって B2則からのずれが大きくなり、およそ 0.5 K

より低温では温度依存性を示さなくなる。本研究が測定する主な温度範囲は 0.3 K以下で

あるから Back groundの温度依存性はほぼ無視してよいと考えられる。
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■Cell effectの再現性について サンプルセルに低温から室温までの熱サイクルを与える

と、熱履歴などによりキャパシタンスの絶対値が再現しなことがある。サンプルセルの

構造上、OFCのホルダー、スペーサーを真鍮のネジで固定しているため、材料のクリー

プ、熱応力による変形などの可能性が考えられるが具体的な理由は不明である。試料キャ

パシタンスに関しても同様の変化が確認されており、これは標準キャパシタ側と同じ理由

であると考えられる。しかし、1 K以下での試料キャパシタと標準キャパシタで極板間距

離の温度磁場変化量は再現している。標準キャパシタンスの磁場依存性は定性的に再現す

るが、室温への熱サイクルによってその絶対値は大きくて数十%の相違がある。従って、

Cell effectの温度依存性については (2.5)で述べたような補正で除去することができるか

ら、磁場依存性については以下に述べる補正を行った。

磁歪係数の Back ground補正 前述の通り、1 T以下では Cell effectの寄与が大きく、か

つ Cell effectの再現が悪くなることがあるため、Back ground補正が必要になる。

本研究では磁歪係数の Back ground補正に 2 Kの磁歪係数の結果を Fermi液体状態の

基準として補正した。これは、2 Kにおける試料キャパシタンスに対する標準キャパシタ

ンスの変化率の大きさは最大 10%程度で、δ ∼ -0.19なら Back groundとしての実質的な

影響は最大でも 2%程度で十分に無視できると考えられるからである。また 2 Kの磁歪係

数は 0-9 Tまで Bに比例した Fermi液体的な振舞いである。磁歪係数は式 (2.14)の様に

ほとんど温度依存性のない Pauli常磁性帯磁率に関連している。従って、基本的に 2 K以

下の磁歪は Fermi液体状態が安定していて、磁歪係数の傾きは温度依存性を持たないと考

えてよい。

もし、磁歪係数の結果が Bに比例した Fermi液体的な振舞いであって、Fermi液体的領

域の線形フィッティングラインを外挿しても原点を通らない場合、測定データには試料の

磁歪の他に Cell effectによる変化も含まれていると考えられる。そこで、Cell effectと定

性的に同じ磁場依存性をもつ標準キャパシタンスの変化率 dCS/CS を Back ground補正

に使用する。つまり、2 Kの磁歪係数の結果に合うように dCS/CS に任意のファクターを

掛けた値を Back groundとして磁歪データから差し引く。

Fig. 45の Back ground補正を説明する。実際に測定された 2 Kの磁歪係数は 0-9 Tま

での測定磁場範囲で Fermi液体的な Bに比例した振舞いである。一方、図中の赤は 20 mK

における磁歪の測定結果であるが、高磁場側の Fermi液体的領域を線形フィッティング

し外挿しても原点を通らない。そこで、Fig. 44の 0.3 K以下で温度変化しなくなった

dCS/CS を任意に拡大 (または縮小)した Back ground(緑色)を用意し、磁歪の測定結果か

ら差し引くと、青色の高磁場側の Bに比例して原点を通るようなデータが得られる。試

料が Fermi液体状態であれば、Back ground(緑色)を差し引くと 2 Kの磁歪係数に一致す

るはずである。従って、一致しない領域は定性的に Back groundで説明できないため、非

Fermi液体的な振舞いであることを示している。全データに対してこのような補正を行っ
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たところ、これまで整合していなかったデータに関してはほぼすべて整合した。
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3.2.2 磁歪の磁場依存性

Fig. 46に測定された CeRu2Si2の線磁歪 ∆L(B)/Lを示す。左図は 2 Kにおける a軸と

c軸の線磁歪であるが、磁場方向は a軸の変化に対しては B//a、c軸の変化に対しては

B//cである。

これまでに磁化容易軸である c軸方向に磁場印加した場合、a軸と c軸共に Hm ≃ 7.8T

でクロスオーバーメタ磁性による 104 オーダーの急激な膨張を示し、a軸と c軸には

c/a ≈ 3程度の磁気異方性があることが Lacerdaらによって示されている [50]。

本研究の左図における c軸の振舞いも同様で、およそ 2 T付近まで B2に比例した振舞

いをしているが、2 Tを越えた辺りから磁歪の勾配が大きくなってゆき、Hmで最大にな

る。一方、a軸方向に 9 Tまで磁場印加した場合には a軸方向の磁歪にメタ磁性は現れな

かった。

B2 の比例係数は a軸が ∆La/La = 1.33× 10−8B2、c軸が ∆Lc/Lc = 8.8 ∼ 9.5× 10−6B2

であり、磁場印加方向が測定軸に平行の場合、a軸と c軸の磁気的異方性は

c (B//c)
a (B//a)

= 660∼ 710 (3.2)

であった。この巨大な磁気的異方性は式 (2.14)から帯磁率の圧力感度の比を示しており、

c軸方向へ磁場印加した場合の帯磁率の圧力依存性が a軸方向へ磁場印加した場合に比べ

て非常に大きいことを意味している。
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Fig.46 CeRu2Si2 の磁歪 ∆L(B)/L。左図：2 Kにおける a軸と c軸の線磁歪 ∆La/La、

∆Lc/Lc。磁場方向は測定した結晶軸に平行である。実線は a軸の磁歪に対する B2 ス

ケールの線形フィッティングである。各軸の B2 スケールの比例係数は ∆La(B)/La =

2.66× 10−8B2、∆Lc(B)/Lc = 1.76× 10−5B2で表される。右図：1.2 T以下、200 mK以
下の a軸方向の磁歪。
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Fig. 46右図は、 mK 領域で測定した a 軸方向の磁歪の磁場依存性である。およそ

300 mK以下で磁歪に極小が現れる振舞いを観測した。磁場を印加すると最初に減少し、

0.5 T以下の範囲で極小をとったあと 9 Tまで単調に増加する。極小は低温になるほど大

きくなり、これが非 Fermi液体的振舞いであるのは明らかである。

磁歪係数の導出 Fig. 47に mK領域で 9 Tまで磁場印加した磁歪測定から計算された a

軸方向の線磁歪係数の結果を示す。約 0.6 T以上の高磁場領域ではすべての温度範囲で、

磁歪係数は Bに比例しており、Fermi液体状態であることを示している。このような関係

は式 (2.14)で与えられたように、λ ∝ −B(∂χ/∂p)Bの関係から磁歪係数が Bに比例し、χ

が温度に依存しない Pauliの常磁性帯磁率であることから導かれる。低温で磁気秩序を持

たない場合、伝導電子系は Fermi液体論に従うから、この場合は体積 (線)磁歪は Bに比

例する。
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Fig.47 9 Tまでの CeRu2Si2の a軸方向の磁歪係数。

一方、1 T以下の磁場範囲を示した Fig. 48には 0.6 T以下で磁歪の極小に対応した、非

Fermi液体的振舞いが明確に表れている。低温で大きくシャープな極小をつくり、温度を

上げていくと極小はブロードになっていく。極小の位置は 0 T付近から 0.12 Tまでシフ

トするが更に温度を上げると反対に低磁場へシフトしていき、300 mKあたりを越えると

極小もなくなり、Fermi液体的振舞いに戻った。磁歪係数が負の値を持つことは、圧力印

加により磁化が増大していくことを意味している。
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Fig.48 1 Tまでの CeRu2Si2の a軸方向の磁歪係数。
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3.3 熱膨張・磁歪の非 Fermi液体的振舞いについての考察

この節では、(3.1.2)項の熱膨張、(3.2.2)項の磁歪の結果から観測された非 Fermi液体

的振舞いがどのような状態を意味しているのかを考察する。

3.3.1 熱膨張係数の非 Fermi液体的振舞いについての考察

前述したように、極低温で行われた他グループの幾つかの物性測定は Fermi液体的な振

舞いによく一致し、この系は近藤効果が支配的になっていることを示している。しかし、

本研究グループの帯磁率、熱膨張測定は超低温領域に非 Fermi液体的な振舞いを観測し、

近藤温度とは別のエネルギースケールの現象が寄与していると考えられる。

QCPの存在が確認されている重い電子系物質の多くは SDW型量子相転移に当てはま

り、QCP近傍の熱膨張係数の振舞いは SCR理論によると温度のべき乗か対数で表された

臨界指数に従う。このような理論では QCPより低圧側に位置する系で、かつ有限温度で

磁気オーダーする熱的臨界領域における非 Fermi液体的振舞いを扱っている [10]。

一方、非置換 CeRu2Si2の場合はそのドープ系において確認されている AFMQCPより

少し高圧側に位置しており、QCP近傍では有限温度で QCPの臨界的な性質を持った非

Fermi液体状態から、十分低温で Fermi液体状態へのクロスオーバーが起こるとされてい

る。現に、CeRu2Si2の比熱の振舞いなどは 1 K付近まで SCR理論によりよく説明されて

おり、さらにmK領域の低温でも本研究で測定された熱膨張のように Fermi液体的振舞い

を示している。故に、CeRu2Si2の基底状態は Fermi液体状態であると考えられてきた。

p

T

(a)
(b)

p

T

QCP QCP

Fermi Liquid Fermi LiquidMagnetic Ordering Magnetic Ordering

dS = 0 dS = 0

CeNi2Ge2 YbRh2Si2

αcr < 0 αcr > 0 αcr < 0 αcr > 0

Ginzburg

regime

Ginzburg

regime

Fig.49 重い電子系化合物の典型的な p-T 相図 [93]。(a) Ce系化合物にみられる p-T
相図。(b) Yb系化合物にみられる p-T 相図。QCPの両領域はそれぞれ磁気秩序相、
Fermi液体状態を表す。灰色の線は磁気転移点、赤色の線は等エントロピー線を表す。
Ginzburg regimeと書かれた領域は熱揺らぎが支配的な熱的臨界領域で古典的相転移が
成立する。
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磁気的量子相転移における典型的な p-T 相図を Fig. 49に示す [93]。図 (a)は一般的に

Ce系化合物にみられる相図で、圧力をかけると c f 混成が増強され磁気秩序は抑制されて

Fermi液体状態がより安定的になる。従って QCPより高圧側では Fermi液体状態が広が

るような相図をとる。図 (b)は磁気秩序相と Fermi液体状態が入れ替わった場合である。

このような相図は Yb系化合物など価数揺動を示す物質でみられ、圧力をかけると Fermi

液体状態が抑制される。また磁気転移点ではエントロピーは極大をとるため、等エントロ

ピー線を引くと図中の赤線の様に磁気転移点で極小をとる。このように対象とする系が

QCPのどちら側に位置するか、また磁気秩序相が QCPより高圧側か低圧側にあるかに

よって系の振る舞いが違う。

■熱的 Grüneisenパラメータ ΓT の導出 p-T 相図におけるエントロピーの描像は熱膨張

係数を求めることで知ることが出来る。Fig. 41に示すように、α/T は高温側の constant

な状態 (Fermi液体状態)から 60 mK付近で a軸と c軸共に減少し、20 mK付近で熱膨張

係数の値が正から負に変わる。このような符号の反転は、Ce1−xLaxRu2Si2 など低温で反

強磁性転移する物質で確認されている [94]。

ここで式 (2.11)を等温体積圧縮率 κT = −V−1(∂V/∂p)T と定積比熱 CV = T(∂S/∂T)V を

用いて表すと以下のようになる。

αV = κT

(
∂S
∂V

)
T

(3.3)

= κT
CV

T

(
∂T
∂S

)
V

(
∂S
∂V

)
T

= −κT
CV

T

(
∂T
∂V

)
S

=
κT

V
CVΓT (3.4)

体積熱膨張係数は定積比熱とこのようにして関連付けられる。ΓT は熱的 Grüneisenパ

ラメーターと呼ばれる無次元数であり、以下のように定義される。

ΓT =
V
κT

αV

CV
(3.5)

= −V
T

(
∂T
∂V

)
S

= −
(
∂ ln T
∂ ln V

)
S

(3.6)

V > 0、κ > 0、CV > 0であるから αの値が負であるとき、ΓT も負の値を持つ。ΓT や熱膨

張係数は QCP近傍で特徴的な発散や、有限温度での磁気相転移に伴う符号反転が起こる

ため QCPの検出、研究に有効な物理量である。
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Fig.50 CeRu2Si2 の比熱の温度依存性。およそ 100 mK以下で比熱係数に急激な立ち
上がりが現れているが、これは超微細構造による Ru核 (I=5/2)の四極子分裂によるも
のだと考えられる [95]。

超低温領域での比熱の見積もり ΓT の導出には比熱の値が必要であるが、Flouquetらに

よる測定では Fig. 50にあるように 100 mKより低温側で比熱の立ち上がりが観測されて

いる [95]。これは超微細構造による Ru核の四極子分裂の寄与だと考えられている。この

ような寄与が存在する場合、量子揺らぎによる電子系の比熱に変化があったとしても、四

極子分裂の寄与に隠れて観測できない可能性がある。

そこで、本研究の先行研究である c軸の静磁化測定の結果を用いて、比熱の変化を見積

もった。Fig. 25の静磁化測定の結果によると、磁化 M(T)は数百 mKあたりから上昇し、

交流帯磁率のピーク温度 (Tp)以下で飽和する [77]。また先行研究で吉田氏は磁化 M を規

格化温度 t = T/Tp でスケーリングして比熱係数の計算を行っている [78]。磁化の温度依

存性は t < 0.6の範囲 (約数 mKより低温)で M ∝ β(B)(T/TP)2 で近似でき、Maxwellの

関係式から
∂(Cp/T)

∂B
=

(
∂2M
∂T2

)
p,B

=
2β

TP
2

(3.7)

が成り立つ。磁場を 6.21 mTから 0.20 mTまで数値積分を行った結果、Cp/T は 26±
14 mJ/K2molだけ増加することがわかった。

しかし本研究で測定された熱膨張は 10 mKより高温側であり、上で述べたような規格

化温度でスケーリングできる温度領域を越えているため同様の計算はできない。そこで、

静帯磁率の 10 mK以上での Curie則的変化から比熱の変化分を見積もった。Curie定数は

すべての印加磁場で C ∼ 1.3× 10−2mKである [77]。その場合、Maxwellの関係式から以

下の関係が成立する。
∂(Cp/T)

∂B
=

(
∂2M
∂T2

)
p,B

=
2C
µ0T3

B (3.8)
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本研究では、試料は磁場印加していない状態で地磁気程度の磁場中にいると仮定し、60µT

から 6.21 mTまで積分した結果、10 mKまでの Pauli常磁性からの比熱係数の増加分は

∆Cp/T = 20.6mJ/K2molとなる。

また ΓT の計算には式 (3.5)にあるように Cp ではなく CV が必要である。定圧比熱

と定積比熱の差は (Cp − CV)/T = Vmα
2/κT で表される。κT = 9.5 × 10−12 Pa−1、 Vm =

5.175 m3/molの値と Fig. 41の αV より 100 mKにおいて (Cp −CV)/T ≃ 0.01 mJ/K2mol

の差であった。従って、定圧比熱と定積比熱の差は静磁化から見積もられた比熱係数の増

加より三桁小さく無視できるため、CV の代わりに Cpを用いてもよい。

比熱の増加は静磁化より見積もった定圧比熱を用いてよいことがわかった。しかし、

CeRu2Si2 の極低温での比熱係数の大きさは 350 mJ/K2molあり、比熱の増加分を考慮し

ても ΓT の値への影響は 1%程度であるから Cp =350 mJ/K2molとして計算した。

Fig. 51に ΓT の計算結果を示す。100 mKにおいて ΓT はおよそ 200程度で一定である。

通常金属において ΓT は 1∼2程度だが、重い電子系におけるこの大きな ΓT は近藤温度以

下での準粒子と音響フォノンの結合によるものである。しかし、およそ 60 mKまで下げ

ると ΓT は減少し、20 mK付近で符号が正から負に転じる。10 mKまでに ΓT は −200を

越え、絶対零度まで外挿した場合 −103のオーダーまで増大すると考えられる。
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Fig.51 CeRu2Si2の Grüneisenパラメータ ΓT の温度依存性。
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■αと Γに関する考察 熱膨張係数 αは式 (2.11)より一定温度におけるエントロピーの

圧力微分係数で与えられた。また ΓT は式 (3.5)で与えられるが、CV の代わりに Cpを代

入した場合、それぞれ以下のようなエントロピーに関する情報が得られる。

α = − 1
V

(
∂S
∂p

)
T

(3.9)

κTTΓT =

(
∂T
∂p

)
S

(3.10)

式 (3.9)は Fig. 49の図 (a)において磁気秩序相に位置している場合は負の値、無秩序相に

位置している場合は正の値をとることがわかる。式 (3.10)は等エントロピー線の傾きを

示しており、ΓT の符号は等エントロピー線の勾配の符号を示す。

Fig. 41や Fig. 51で示したように高温側は Fermi液体状態で α も ΓT も正の符号であ

り、元素置換による研究から、非置換 CeRu2Si2は AFMQCPより高圧側に位置し、図 (a)

に矛盾していない。一方、60 mKより低温に下げると αも ΓT も Fermi液体状態から減少

し、およそ 21 mKで正から負へ符号を変える非 Fermi液体的な寄与を示した。すなわち

これは 21 mKにおいて等エントロピー線が極値を持ち、21 mKより低温では圧力を加え

るとエントロピーが増大することを意味する。このような振舞いは、図 (a)に矛盾する。

図 (a)によると等エントロピー線が極値を持つ可能性の一つとして、21 mK以下での磁

気相転移が考えられる。非弾性中性子散乱実験により TK 以下でも 3つの短距離反磁性相

関が存在し、150µK までの静磁化測定と、TK 以下の µSRの実験から 2 K以下で、それぞ

れ 10−3µB/Ce程度の小さな磁気モーメントが観測されており熱膨張測定の結果がこれに

関連している可能性がある。

SDW型量子相転移における QCP近傍の熱膨張係数の振舞いを Fig. 52に示す [93]。

Fig. 49の図 (a)に対応する三次元系の反強磁性 (AFM)QCPに関する α/T の振る舞いを

Fig. 52の図 (a)に示す。p = pcに位置する場合、α/T ∝ T−1/2で発散し、p < pcに位置す

る場合は磁気転移温度で正から負の値へ鋭いピークを持ち、磁気秩序状態では ∝ −T−1/2

で変化する。符号は ΓT も同様に反転することになる。p > pcに位置する非磁性状態の場

合は高温領域で T−1/2 の p = pc に従った振舞いをするが、最終的に Fermi液体状態へク

ロスオーバーし温度に constantな値をとる。

一方で、Fig. 49の図 (b)の相図に対応するような場合、磁気秩序相と無秩序相の位置関

係が入れ替わるから、Fig. 52の図 (b)のように図 (a)の振舞いが y軸反転した対称的な振

舞いをする。
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超低温での磁気相転移の可能性 α/T の正の値から負の値への変化 (あるいはその逆)は、

磁気転移の際に見られる一般的な振舞いであり、重い電子系においても図 (a)に示したよ

うに Ginzburg regimeと呼ばれる古典的相転移が成立する熱揺らぎが大きい領域で、α/T

の発散的な振舞いが見られる。

Fig.41に示した α/T の急激な変化が見られた 60 mKから 10 mKの温度領域は c軸の

交流帯磁率、静磁化率が Curie則的に立ち上がる領域であるが、交流帯磁率、静磁化率の

結果には磁気転移と考えられる明確な振舞いは見られず、α/T との対応関係もない。また

交流帯磁率は磁場印加によってピークを形成して抑制されるが、ピークよりも低温側の振

る舞いが SDWによる反強磁性転移後の振舞いに酷似していることから、高橋氏によって

ネール温度 TN が 2.8 mKと見積もられている [77]。しかし帯磁率の結果は 2.8 mK付近

において反強磁性転移による明確な変化が観測されておらず、むしろ 0.016 mTでは最低

温まで発散するような振舞いをしているため、反強磁性転移の可能性は否定されている。

従って、α/T においても反強磁性転移の可能性はないと考えられる。

非置換 CeRu2Si2の高圧側にもう一つの QCPが存在する可能性 Fig. 49の図 (b)のよう

に QCPの高圧側に磁気秩序相が存在する場合を考える。α/T の振舞いは QCPの低圧側

に位置する場合、α/T は負の値を持つ (つまり低温に下げると膨張する)。この場合も絶対

零度に到達する前に Fermi液体状態へのクロスオーバーが起こり温度に constantになる

と考えられる。このような低温で磁気転移しないが負の熱膨張係数を持つような振舞い

は、本研究で測定された熱膨張係数の結果に当てはまる。

Fig 53は α/T を横軸 −T−1/2にとったプロットで、横軸は Fig. 52図 (b)における p ≲ pc

の Fermi液体領域での振舞いに相当する。α/T が負の値になる領域では −T−1/2 に線形

で、3次元系の反強磁性量子臨界点 (AFMQCP)が高圧側に存在することを示唆する。し

かし、本研究で得られた −T−1/2の領域は約 15 mK∼20 mKの限定された温度範囲であり、
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T
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Fig.52 SDW型量子相転移における三次元反強磁性 QCP近傍の α/T の振舞い [93]。
(a)は Fig. 49(a)、(b)は Fig. 49(b)の相図に対応する。Pcは臨界圧力を示している。
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Fig.53 CeRu2Si2 の α/T の振舞い。横軸は −T−1/2 であり、Fig. 52の図 (b)における
p ≲ pcの場合に対応する。図中の破線 (緑)は −T−1/2スケールが成り立つ目安。破線は

体積熱膨張係数のみに描いたが、a軸も c軸も共に −T−1/2に線形である。

今後より低温での測定が必要である。

本研究では、新しい AFMQCPを観測することはできなかったが、約 21 mKで ΓT が

正から負に反転し、高圧側でエントロピーの増加が起こっていることを示した。また

CeRu2Si2 は負の化学圧力で磁気秩序相が誘起され、pc = −0.3 GPaに AFMQCPの存在

が知られていること、等エントロピー線は磁気転移点で極小を持つことを踏まえると、

CeRu2Si2 の p-T 相図には 2つの量子臨界点が存在し、CeRu2Si2 は 2つの量子臨界点に

挟まれた領域に位置している Fermi液体状態である可能性が考えられる。21 mKで起き

た Γ の符号の正から負への反転は等エントロピー線の傾きが正から負へ反転したことと

同義であり、等エントロピー線の極大を観測したものと考えられる。等エントロピー線の

傾きの符号の変化は、降温によって CeRu2Si2が低圧側の AFMQCPより高圧側に存在す

る未知の量子臨界点 (Hidden QCP)に近づき、Hidden QCPに起源をもつ量子臨界状態が

支配的になったことで起こったと解釈できる。また熱膨張係数の非 Fermi液体的振舞い

は 9 Tまで磁場印加してもほとんど変わらず、圧力が有効なコントロールパラメータだと

考えられる。Fig. 54に予想される CeRu2Si2の新しい p-T 相図を示す。
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Fig.54 熱膨張測定の結果から予想される CeRu2Si2の新しい p-T 相図。低圧側の磁気
秩序相および pc = −0.3 GPaに位置する AFM QCPは La、Rh、Ge置換系で観測され
ている。高圧側に示された Hidden QCPおよび磁気秩序相は本研究の熱膨張測定から
予測されているものである。灰色の線は等エントロピー線を表し、Hidden QCPより低
圧側に位置する CeRu2Si2の熱膨張係数の値は負の値をとる。

76



3.3.2 磁歪係数の非 Fermi液体的振舞いについての考察

a軸に磁場印加したときの a軸の磁歪係数は Fig. 48に示したように低温低磁場になる

ほど鋭い負のピークを持った非 Fermi液体的振舞いを示し、負のピークは磁場印加または

昇温によって抑制される。磁歪係数 λ は式 (2.14)で与えられ、磁歪係数が負の値を持つ

とき、圧力印加によって磁化または帯磁率が増加することを意味する。
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Fig.55 CeRu2Si2の磁歪測定から求まる帯磁率の圧力微分係数。

本研究で測定された線磁歪係数に対して非 Fermi液体的寄与 λcrを λ = λFL + λcrの様に

定義し、(∂χ/∂p)B = −µ0λ/Bの温度依存性を Fig. 55に示す。6 mTの低磁場では温度を下

げると ∂χ/∂pが少しずつ増加し、約 60∼70 mK付近から急に増加した。磁場を強くする

と ∂χ/∂pの増加が抑制されるように振舞い、1 Tにするとほぼ零になった。この振舞いは

先行研究の帯磁率の温度依存性 (Fig.25)に類似しており、両者の間にスケーリング則が成

立することを示唆している。
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3.3.3 磁歪係数のスケーリング則

図 25(b)に示すように交流帯磁率・静磁化率は交流帯磁率のピーク値、ピーク温度と静

磁化率の飽和磁化で規格化するとそれぞれスケーリング則が成立する。本研究で測定され

た磁歪係数にも (3.3)項にて磁化とスケーリング則が成り立つ可能性が見い出された。こ

の項では測定された磁歪と熱膨張にスケーリング則が成立するかを議論する。

超低温で現れる静磁化 M が特性的な磁場 BS(p)で M = M(B/BS(p))、エントロピー S

が特性的な温度 TS(p)で S = S(T/TS(p))で、スケーリングが成立するとき、以下の関係

で定義されたスケーリングパラメータを用いて各物理量の間に成立するスケーリング式を

導出する。

ΩB ≡
∂ ln BS

∂p
= κTΓB (3.11)

ΩT ≡
∂ ln TS

∂p
= κTΓT (3.12)

κT は等温圧縮率、ΓBは磁気的 Grüneisenパラメータ、ΓT は熱的 Grüneisenパラメータで

ある。ここで微小圧力変化を考えたとき、Ω ≈ constである。CeRu2Si2の場合、メタ磁性

近傍では磁化測定や電気抵抗、帯磁率の加圧実験から Ω が Ω ≈ ΩB ≈ ΩT = 171 Mbar−1

との報告がある [96]。

(3.3.1)項でも述べたように、Fig. 25の静磁化率の温度依存性は本研究の測定温度領域

(T>10 mK)では Curie則的に変化しているから、(3.11)式より磁歪係数 λと磁化 M の間

には

λ = − B
µ0

(
∂χ

∂p

)
B,T

=
B

B2
S

∂BS

∂p
∂M
∂b

= ΩBH

(
∂M
∂H

)
p,T

≃ ΩBM (3.13)

の線形性が成り立つ。ここで b = B/BS(p)である。

Fig. 56は 6 mTにおける a軸の λcr と Fig. 25の c軸の静磁化 Mcr の間のスケーリング

の結果である。ΩB = - 370 Mbar−1であるとき λcr と ΩBMcr はよく一致する。磁場印加方

向と測定軸方向がそれぞれ違うから ΩB =に異方性が現れる可能性はある。しかし、この

結果は結晶軸方向に関係なくスケーリング則が成り立っていることを示している。

また式 (3.12)より、(3.3.1)項で示すように熱膨張係数 α はエントロピー S から

t = T/TS(p)を用いて、

α = − 1
V

(
∂S
∂p

)
T,B

=
1
V

T

T2
S

∂TS

∂p
∂S
∂t
= ΩT

C
V
=

CV

V
κTΓT (3.14)
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の関係が成り立つ。ΓT は Fig. 51に示した、本研究で測定された体積熱膨張から κT =

0.95 Mbar−1 を用いて求められ、60 mK以上の Fermi液体状態では ΓT ∼210である。ま

た式 (3.12)より ΩT ∼ 200 Mbar−1である。一方、60 mK以下は負の方へ減少し、絶対零

度まで外挿した場合、ΩT は-103 Mbar−1オーダーまで増加する可能性がある。これは上述

した CeRu2Si2 の磁化や電気抵抗、帯磁率の振舞いが Ω = 171 Mbar−1 という単一のパラ

メータで表されるのに対し、本研究で明らかになった ΩT の負の符号はこれまで知られて

きた高温側のものとは、全く別のエネルギースケールが寄与していることを示している。

熱膨張係数と比熱にスケーリング則が成立するかについてはまだ明らかではない。
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Fig.56 CeRu2Si2の a軸の磁歪係数に対する c軸の静磁化のスケーリング [式 (3.13)]。
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4 Conclusion

重い電子系 CeRu2Si2の超低温領域における量子臨界現象の起源を解明するために熱膨

張・磁歪測定を行った。

10 mKまで零磁場で a軸と c軸方向の熱膨張 ∆L(T)/Lを測定したところ 60 mKより高

温側では T2に比例した Fermi液体的振舞いを示した。一方、60 mKより低温では T2依

存性から逸脱した非 Fermi液体的振舞いを観測した。a方向に磁場印加した場合の a軸の

熱膨張は、9 Tまで磁場を上げても零磁場のときとほとんど振舞いは変わらず、60 mK以

下の非 Fermi液体的振舞いも観測された。熱膨張係数 αを導出し解析した結果、非 Fermi

液体的振舞いは 21 mKより低温で負の αを持つことがわかった。これは圧力印加によっ

て CeRu2Si2の常圧より高圧の状態では、エントロピーが増大していることを示している。

また Grüneisenパラメーター ΓT から約 21 mKで、等エントロピー線の勾配が正から負に

反転することがわかった。

CeRu2Si2 は負の化学圧力で磁気秩序相が誘起され、pc = −0.3 GPaに AFMQCPが

存在することが知られており、等エントロピー線は磁気転移点で極小を持つことから、

AFMQCPの高圧側にある CeRu2Si2 の基底状態が Fermi液体状態であるなら αと ΓT は

正の値をとる。しかし、本研究から等エントロピー線の勾配は超低温領域で負に転じてお

り、これは等エントロピー線の極大があることを意味する。これらの結果を考慮すると、

CeRu2Si2の高圧側には未知の量子臨界点 (Hidden QCP)が存在しており、CeRu2Si2は低

圧側の AFMQCPと Hidden QCPに挟まれた領域に位置している可能性が考えられる。α

と ΓT の符号の反転は 21 mK以下まで低温に下げることで、系が AFMQCPより Hidden

QCPに近くなり等エントロピー線の勾配が反転して起こったものと解釈できる。

次に 1 K付近の c軸、a軸方向の磁歪測定および、300 mK以下で a軸方向の磁歪測定

を行った。1 K付近では c軸方向に磁場印加し、c軸方向の磁歪測定で 8 T付近にメタ磁

性を確認した。一方、a軸方向に磁場印加した場合、a軸方向の磁歪にはメタ磁性が現れ

ず、9 Tまで Fermi液体的振舞いを示した。測定軸方向に磁場印加した場合、a軸、c軸

方向の各磁歪の磁気異方性は c/a = 660∼ 710の巨大な磁気異方性を持つことを明らかに

した。

300 mK以下、1 T以下の低温低磁場での a軸方向への磁歪測定では、0.5 T以下に磁歪

係数 λ が極小をとる非 Fermi液体的振舞いを明らかにした。極小の大きさは最低温低磁

場で最も大きくシャープで、昇温・磁場印加によって極小はブロードに小さくなり高磁場

側にシフトしていく。約 100 mKより高温では、λは極小が反対に低磁場側にシフトし、

およそ 300 mKを越えると極小が消えて Fermi液体状態に戻ることがわかった。λに関す

る非 Fermi液体的振舞いは圧力印加によって磁化または帯磁率が増大することを示し、α

と ΓT の結果を支持する。一般に QCP近傍では磁化率の増大が観測されるため、λの結果
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は Hidden QCPの存在を示唆するものと考えられる。

次に a軸の λと先行研究の c軸の静磁化 M にスケーリング則が成立することを指摘し

た。エントロピーや磁化などが特性的な温度、磁場を持つ場合、異なる物理量の間にス

ケーリング則が成立する。本研究における熱膨張・磁歪の結果は特性温度・磁場が圧力依

存性を持つスケーリングパラメータを導入することで、非 Fermi液体状態について λを静

磁化でスケーリングできることを明らかにした。又、ΓT の温度依存性は高温側の Fermi

液体領域で ΩT ∼ 200 Mbar−1 から 60 mKで減少に転じ、絶対零度まで外挿すると-10−3

Mbar−1 オーダーの負の値をとる可能性があり、高温側とは全く別のエネルギースケール

が寄与していることが示唆される。スケーリング則が成立することで、これまでの先行研

究も含めた本研究における非 Fermi液体的振舞いが、同じ起源による量子臨界現象として

理解できる。今後は同じ測定軸、磁場印加方向、測定温度磁場領域での追加測定や、他の

物理量の測定、また元素置換系の超低温での実験など更なる追加実験が望まれる。
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p. 092, 1997.

[71] Y. Tabata, T. Taniguchi, M. Sato, S. Kawarazaki, and Y. Miyako.J. Phys. Soc. Jpn.,

Vol. 67, p. 2484, 1998.

[72] H. Kadowaki, Y. Tabata, M. Sato, N. Aso, S. Raymond, and S. Kawarazaki.Phys. Rev.

Lett., Vol. 96, p. 016401, 2006.

[73] M. B. Fontes, M. A. Comtinentino, S. L. Bud’ko, M. El-Massalami, L. C. Sampaio,

A. P. Guimaraes, E. Baggio-Saitovitch, M. F. Hundley, and A. Lacerda.Phys. Rev. B,

Vol. 53, p. 678, 1996.

[74] P. Haen, F. Lapierre, J. Voiron, and J. Flouquet.J. Phys. Soc. Jpn. Suppl. B, Vol. 65,

p. 16, 1996.

[75] S. S̈ullow, M. C. Aronson, B. D. Rainford, and P. Haen.Phys. Rev. Lett., Vol. 82, p.

2963, 1999.

86



[76] C. Godart, A. M. Umarji, L. C. Gupta, and R. Vijayaraghavan.Phys. Rev. B, Vol. 34, p.

7733, 1986.

[77] D. Takahashi, S. Abe, H. Mizuno, D. A. Tayurskii, K. Matsumoto, H. Suzuki, and
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