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Abstract

本研究では、重い電子系メタ磁性体 CePdAl、および U(Pd,Ni)2Al3を対象として、熱
力学的手法 (磁化、比熱測定)による研究を行った。
CePdAlは部分無秩序な反強磁性を低温 (TN =2.7 K)で示し、無秩序なサイトには局所
的な近藤状態が実現している可能性が指摘されている。磁場中では 1 K以下の極低温領
域で 3段のメタ磁性転移を示す。しかしながら、このメタ磁性転移と部分的な近藤状態の
関係は明らかではない。この物質における部分的な近藤状態に対する磁場効果を明らかに
するため、パルス磁場を用いた磁化測定と磁場中比熱測定を行った。容易軸 (c軸)方向の
磁化は 40 T以上の磁場領域で∼1.6 µB/Ceに飽和し、一段目のメタ磁性転移磁場Bm1付
近で、飽和磁化の 1/3の磁化値に達することが分かった。さらに磁化の角度依存性の測定
からCePdAlは、ほとんど理想的な Ising系であることを示した。また、メタ磁性転移付
近の磁場中で詳細に比熱測定を行い、温度磁場相図を決定した。低磁場の部分的な反強磁
性相内にはクロスオーバーが存在し、その温度付近で∼0.3 Rln2のエントロピーが解放さ
れることが明らかになった。この結果は、反強磁性相内で無秩序な 1/3のCeサイトにお
けるエントロピー 1/3Rln2を重い電子状態を形成することで解放しているという過去の
NMR実験からの提案を支持する。この部分的な重い電子状態は磁場により壊れ、飽和磁
化の 1/3の磁化をBm1で生じさせる。またエントロピーは、磁場誘起相の直上の温度領
域において大きな値を持つことが明らかになった。この大きなエントロピーは、磁場によ
り反強磁性秩序、および部分的な重い電子状態の形成の両方を抑制したことにより生じて
いると解釈できる。磁場中における大きなエントロピーを解放するために低温領域にさら
なる重い電子状態を有する特異な磁場誘起相が発現することが明らかになった。
一方、UNi2Al3は多くの遍歴電子メタ磁性体に共通する性質である磁化率の極大が存
在する。しかし、その極大温度は 100 K付近と高温であるため、メタ磁性の存在は確認
されていなかった。そこで、パルス磁場を用いて 75 Tの強磁場まで単結晶UNi2Al3の容
易軸 [112̄0]方向に対する磁化測定を行った。UNi2Al3の低温 (T=4.2 K)における磁化は、
B =70 T以上の強磁場領域において非線形な増大を示すことが明らかになった。この結果
は、UNi2Al3のメタ磁性の存在を強く示唆する。磁化は、75 Tにおいてもまだ増大し続け
ているが、UPd2Al3のメタ磁性との比較からメタ磁性の中間地点がBm ∼75 T付近である
と見積もられる。またメタ磁性の全景を得るには 80 T以上の磁場が必要である。さらに高
磁場領域での磁化率の極大の振る舞いを明らかにするため、60 Tまでの磁化を様々な温度
で測定した。その結果、極大をとる温度が磁場により低温に抑制され、メタ磁性が発現する
ことが分かった。メタ磁性を示す磁場Bmと磁化率の極大温度Tχmaxの比Bm/Tχmax ∼0.71

は、CeRu2Si2の値 0.78に非常に近い。また、メタ磁性はヒステリシスのないクロスオー
バーであり、常磁性状態から生じるなどCeRu2Si2と類似点が多い。CeRu2Si2はメタ磁性
によってFermi面が変化し、4f電子の遍歴性が変化している考えられている。UNi2Al3の
メタ磁性も同様に 5f 電子の遍歴性の変化による Fermi面の変化が起きている可能性があ
る。したがって、UNi2Al3の高磁場相についてさらなる研究が必要であるが、磁場領域が
非常に大きいために現状では難しく、メタ磁性を示す磁場を小さくするアプローチが必要
である。そこで UNi2Al3と同じ結晶構造を持ち、磁化率の極大 (Tχmax ∼35 K)とメタ磁
性 (Bm ∼ 18 T)を示すUPd2Al3に着目し、置換物質U(Pd1−xNix)2Al3の磁化率、比熱の
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評価を行った。その結果、UNi2Al3のNiをPdに置換することで磁化率の極大温度を低温
に、メタ磁性の臨界磁場を低磁場にそれぞれ抑制することに成功した。
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Abstract

We have investigated the heavy-fermion metamagnets CePdAl and U(Pd,Ni)2Al3 by

thermodynamic methods such as magnetization and specific-heat measurements.

A quasi-Kagome Kondo lattice CePdAl shows the partially antiferromagnetic order be-

low TN =2.7 K, and a NMR measurement has been proposed that f electrons possibly

form the local Kondo state i.e. local heavy-fermion state at partial disorder sites to lift

the geometrical frustration. Under magnetic fields, a three-step metamagnetic transition

has been observed below 1 K, but the relationship between the metamagnetic transitions

and the partial heavy-fermion state has not yet been clarified. To reveal the magnetic

field effect on the partial heavy-fermion state, we have performed the pulsed-field mag-

netization and specific-heat measurements by using single crystalline samples of CePdAl.

The magnetization of CePdAl for the magnetic easy-axis (B ∥ c-axis) saturates to ∼1.6

µB/Ce, and reaches the one-third of the saturation value around the lowest metamagnetic

transition field Bm1. In addition, the angle-dependence of magnetizations from the easy-

axis (B ∥ c-axis) to the hard-axis (B ⊥ c-axis) suggests that CePdAl is a almost ideal

Ising system. The B − T phase diagram was also determined for B ∥ c-axis from the

detailed measurements of the specific heats around the metamagnetic transition fields.

In the partially antiferromagnetic order phase I, we have clarified that there a crossover

exists around 2 K where the entropy of ∼0.3 Rln2 seems to be released. This result sup-

ports the suggestion by the previous NMR experiment that the entropy of the one-third

disorder sites 1/3Rln2 is released by forming the partial heavy-fermion state. Namely,

the partial heavy-fermion state breaks, and as a result, one-third of the saturation mag-

netization appears around Bm1. Moreover, the magnetic-field dependence of the entropy

has a maximum at the high temperature region of the field-induced phases, since the

magnetic field suppresses both of the antiferromagnetic order and forming heavy-fermion

state. The exotic field-induced phases II, III with the electron mass heavier than that

of low-field phase I appear in low temperature is mainly resulted from the release of the

enhanced entropy.

UNi2Al3 has a magnetic susceptibility maximum around Tχmax ∼100 K, similar to

many itinerant electron metamagnets. However, Tχmax of UNi2Al3 is much higher than

others, and thus no metamagnetic behavior has been observed. To reveal the relationship

between the susceptibility maximum and the metamagnetism in UNi2Al3, we have mea-

sured the magnetization (M) of single-crystalline UNi2Al3 alomg the magnetic easy-axis

(B ∥ [112̄0]) up to 75 T by using a pulsed magnet. The magnetization curve at 4.2 K

increases linearly without any metamagnetic behavior up to 60 T. However, above 70 T, a

nonlinear increment of M appears without hysteresis, strongly suggesting the existence of

the metamagnetic crossover. The magnetization still increases nonlinearly up to the max-

imum field of 75 T, but the metamagnetic crossover field Bm can be estimated to be ∼75

T from a comparison with the metamagnetic behavior of UPd2Al3. The magnetic field

above 80 T is necessary to obtain the whole magnetization process of UNi2Al3. To clarify
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the behavior of the susceptibility maximum at high fields, we have measured the magneti-

zation curves at various temperatures up to 60 T. Tχmax is suppressed to low temperature

under high magnetic fields towards Bm ∼75 T. Therefore, the metamagnetic behavior of

UNi2Al3 relates well to the susceptibility maximum phenomenon. The ratio Bm/Tχmax was

estimated to be ∼0.71, very close to the value Bm/Tχmax ∼0.78 of CeRu2Si2. Moreover,

UNi2Al3 shows the metamagnetic crossover without hysterisis from paramagnetic phase

like CeRu2Si2. For CeRu2Si2, it has been reported that the Fermi surface discontinuously

changes below and above the metamagnetic crossover field, corresponding to the change

of the heavy fermion state. Therefore, the metamagnetic crossover of UNi2Al3 is probably

caused by the change of the Fermi surface. Further study is necessary to understand the

origin of metamagnetism and high-field state in UNi2Al3, but the measurements such as

specific heat, electrical resistivity are limited due to the high critical field Bm. Then, we

have focused on and investigated the substitution material U(Pd1−xNix)2Al3 by the mag-

netic susceptibility and specific heat measurements, since UPd2Al3 has a susceptibility

maximum at Tχmax ∼35 K and a metamagnetic transition at Bm ∼18 T. Consequently,

we have succeeded in decreasing Tχmax and Bm by substituting Pd for Ni of UNi2Al3.
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1. 序章 1

1 序章

1.1 はじめに

メタ磁性は古くは、反強磁性体のスピン反転に伴う磁化の不連続な変化に用いられてい
た言葉であるが、近年ではこの言葉の意味が広義化しており、さまざまな物質の磁化の非
線形な増大を示す言葉になった。本論文で対象とするのは、f 電子系のメタ磁性である。
CeやUなどの希土類、アクチノイド化合物中における f 電子は元々、原子核に局在する
傾向がある。しかし、伝導電子とわずかに混成することで、遍歴性を獲得することがあ
り、しばしば遍歴的な磁性を示す場合がある。多くの f 電子系化合物ではこの伝導電子
との混成が重要な役割を果たし、局在磁性から遍歴磁性まで多様な物性研究の舞台を与
える。例えば、スピントリプレット超伝導や強磁性体における超伝導など他の物質群には
見られない現象が、f 電子系物質において見い出されている。また、f 電子系物質におけ
る非従来型の異方的超伝導体は、銅酸化物高温超伝導体の発見より前に見つかっている。
したがって、f 電子系の物性研究は、興味深い強相関現象の先駆けになっているとも考え
られる。さらに近年、磁場中で一度壊れた超伝導状態に再突入するリエントラント超伝導
が、強磁性超伝導体URh2Ge2のメタ磁性転移近傍で観測されていることから、この系に
おけるメタ磁性は特別な注目を集めている。また、磁気秩序のない状態からメタ磁性を起
こす物質も数多く発見されており、その起源は伝導電子との混成によって実現する重い電
子状態に密接にかかわっている可能性があり、非常に重要なテーマである。そのため、こ
れまで多くの手法による研究が行われてきたが、その起源については明らかになっていな
いことが多い。その起源を明らかにするためには以下二つのアプローチが考えられる。

• 既知のメタ磁性体に対するさらなる研究を行い、その起源を明らかにする。

• 新規メタ磁性の探索し、メタ磁性物質の発見例を増やすことにより統計的に共通す
る性質を明らかにする。

本研究では一つ目のアプローチとして磁場中で 3段のメタ磁性転移を示す CePdAlを対
象物質として選んだ。CePdAlは幾何学的なフラストレーションを有し、低温の反強磁性
相内で部分無秩序なCeサイトに局所的な近藤状態が実現している可能性が指摘されてい
る。このような部分的な近藤状態を示す物質は CePdAlのほかにUNi4Bの 2例しかこれ
まで発見されておらず、部分近藤状態と複雑な磁化過程の関係は明らかではない。一方、
2つ目のアプローチとして、100 K程度の高温で磁化率に極大を示すUNi2Al3を研究対象
として選んだ。磁化率の極大温度が高温であるため、メタ磁性の磁場が非常に高いことが
予想され、これまでその存在が確かめられたことはなかった。また非常に高いと予想され
る転移磁場を下げるアプローチとして 18 Tでメタ磁性転移を示すUPd2Al3に着目し、置
換系U(Pd,Ni)2Al3の研究を行った。



1. 序章 2

1.2 メタ磁性

初めに本論文でメタ磁性として捉えている現象を明らかにしておく。磁性体において
磁化 (M)の磁場 (B)微分である磁化率 χ(= ∂M/∂B)の温度 (T )依存性に Fig. 1.1(a)に
実線で描いたような極大を示す物質がしばしば存在する。この低温での磁化率の減少が
相転移として起こる場合には、極大温度 Tχmaxにおいて磁化率は鋭く折れ曲がるだろう。
この磁化率の極大現象によって生まれる (∂M/∂T )B > 0 の領域では、Maxwellの関係式
(∂M/∂T )B = (∂S/∂B)T より磁場中でエントロピー Sが増大することになる。しかしな
がら、強い磁場を物質に印加すると、磁化は飽和し S = 0の状態が実現されるはずであ
る。したがって、いつかはエントロピーは磁場の増加と共に減少に転じ (∂S/∂B)T < 0、
つまり (∂M/∂T )B < 0となるはずで、磁化率は Fig. 1.1(a)に破線で示したような磁化率
の回復が観測されるだろう。これをTχmax以下の温度T0で磁化の磁場依存性としてプロッ
トすると Fig. 1.1(b)となり、磁化はある磁場Bmで非線形な増大を示す。この現象を本
論文ではメタ磁性と呼んでいる。メタ磁性の起源である磁化率が減少する原因は、対象と
する系でそれぞれ存在する。いくつか例を挙げると、反強磁性秩序の形成や、量子スピン
系におけるスピンシングレット基底状態の形成、もしくは磁性を持つイオンの価数から非
磁性の価数への変貌などさまざまである。特に、本論文で対象とする f 電子系物質では、
電子の有効質量が自由電子の 100-1000倍にもなる非常に興味深い重い電子の形成に伴い、
磁化率が減少することがある。そのような物質のメタ磁性の理解は、低温での重い電子状
態を理解するために非常に重要である。

T

χ

T
χmax

B < B
m

B > B
m

T=T
0

B

M

B = B
m

T=T
0

Metamagnetic transition

(a) (b)

Fig. 1.1: (a) 低温で磁性を失う物質の磁化率の温度依存性、磁化率の極大が T = Tχmaxに
存在する。 (b) T = T0(< Tχmax)における磁化過程。メタ磁性転移をB = Bmで示す。
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1.3 f電子系化合物

1.3.1 f 電子

f 電子はCeなどのランタノイド系列、Uなどのアクチノイド系列に属する元素におい
て磁性を担う。Ce原子核、U原子核おける電子の波動関数の広がりをFig. 1.2(a)、(b)に
それぞれ示した 1)。また比較として典型的遷移金属であるNi原子核中の電子の波動関数
の広がりも Fig. 1.2(c)に示す。Ce化合物中のCeイオンは通常 3価の価数を持っており、
5d, 6s軌道の 3個の電子が価電子となり結晶中を動き回る。したがって、Ce3+イオンは
5s, 5p軌道が最外核閉殻（Xeの閉殻構造）をなし、4f 軌道はその内側に位置する。その
ため、4f 電子は原子核によく局在している。一方、Niの 3d軌道に着目すると、Ni化合
物中のNiイオンが+2価の場合、3d軌道の外側に位置する 4s電子は価電子となり、結局
3d軌道が最も外側に位置することになる。したがって 3d軌道は遍歴的であり、多くの場
合バンドを形成する。さらに局在的な 4f電子と遍歴的な 3d電子の中間の性質を持ってい
るのがUなどのアクチノイド系列における 5f 電子である。U化合物中のUイオンは+3

価の場合、5f 軌道の外側に位置する 6d軌道と 7s軌道の 3個の電子が価電子となる。ま
た+4価の場合もあり、その時には 6d軌道と 7s軌道の電子に加えて 5f 電子が一つ価電子
となる。U原子核中の 5f 軌道の波動関数はCe原子核における 4f 軌道に比べると外側に
最大値を持つが、Ni原子核中の 3d軌道ほど外側には位置していない。2)。

局在 遍歴

Fig. 1.2: (a)Ce, (b)U, (c)Niの原子核中の電子の波動関数の広がり 1)

1.3.2 結晶場効果

結晶場は、磁性イオンの周りに位置する陰イオンからの電場であるが、その効果は遷
移金属と希土類金属で大きく異なる。遷移金属中では前述したように、3d軌道が最も外
側に位置していて結晶電場に直接影響される。その影響により 3d電子では、軌道角運動
量 Lが消失しスピン角運動量 Sが良い量子数となる。一方、希土類化合物中の 4f 軌道
は 5s, 5p軌道からなる閉殻構造によって遮蔽されるため結晶電場の効果が弱められ、スピ
ン・軌道相互作用よりスピン角運動量Sと軌道角運動量Lを合成した全角運動量 J が良
い量子数になる。それら全角運動量の大きさ J は、(2S-1)(2L-1)個の値を取りうる。Ce
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の場合、J=5/2が基底多重項になり、J=7/2の励起状態とのエネルギー差はおよそ 3000

Kになる。この基底多重項はさらに結晶場によって分裂し興味深い物性を示す。
具体的に、Ceイオンの場合の結晶場ハミルトニアンHcryをスティーブンス等価演算子
を用いて 4次の項まで書き下すと

Hcry =
∑
lm

BlmOlm = B20O20 +B22O22 +B40O40 +B42O42 +B44O44 (1.1)

となる。ここでOlm(l = 2, 4,m = 0, 2, 4)は角運動量演算子Jzとその生成消滅演算子J+, J−

を用いて、

O20 = 3J2
z − J(J + 1) (1.2)

O22 =
1

2
(J2

+ + J2
−) (1.3)

O40 = 35J4
z − {30J(J + 1)− 25}J2

z + 3{J(J + 1)}2 − 6J(J + 1) (1.4)

O40 =
1

4
{(7J2

z − J(J + 1)− 5)(J2
+ + J2

−) + c.c.} (1.5)

O44 =
1

2
(J4

+ + J4
−) (1.6)

である。c.c.は complex conjugate（複素共役）の略。例として、正方対称な結晶場にCe

イオンが存在する場合は、対称性から結晶場ハミルトニアンは

Hcubic = B40(O40 + 5O44) (1.7)

と簡略化される。このハミルトニアンを解くと、固有エネルギーが-210B40の 4重縮退し
た Γ8状態と、120B40の 2重縮退した Γ7状態に分裂する。より低対称な結晶場中では Γ8

状態はさらに分裂するが、Ceイオンの場合 f 電子数が 1つと奇数個なのでクラマースの
定理より、必ず 2重縮退が残る。これをクラマース 2重項といい、この縮退は磁場をかけ
ない限り解かれない。

1.3.3 f 電子と伝導電子との (c-f)混成

f 電子間は、その強い局在性から、相互作用が直接行われることはなく、主に伝導電子
を介した間接的なRKKY(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida)相互作用が働く。伝導電子の
スピン sと局在 4f 電子のスピンSとの相互作用は以下で表現される。

Hcf = −2Jcfs · S (1.8)

この相互作用によって、局在スピンSi,j間には、

HRKKY ∝ −2F (2kFr)J
2
cfSi · Sj (1.9)

の相互作用が働き、局在磁気モーメントの秩序をもたらす。ここで、F (2kFr)はフリーデ
ル振動と呼ばれ、Si,j間の距離 rと共に減衰振動する。この振動の及ぶ距離は長く、局在



1. 序章 5

スピン間の距離によって強磁性的、反強磁性的のどちらにもなりうる。Sはランデの g因
子 gJ を用いてS = (gJ − 1)J と書けるので、HRKKYは J を用いて、

HRKKY ∝ −2F (2kFr)J
2
cf (gJ − 1)2Ji · Jj (1.10)

と書ける。また磁気転移温度 TRKKYは

TRKKY ∝ (gJ − 1)2J(J + 1)F (2kFr)J
2
cf (1.11)

と J2
cf に比例する。ここで、(gJ − 1)2J(J + 1)は de Gennes因子と呼ばれる 5)。

f 電子にはRKKY相互作用のほかに、伝導電子のスピンによって局在磁気モーメント
が遮蔽されるような相互作用が働く。この相互作用は、近藤効果と呼ばれている。近藤効
果は元々、金属中にFeやNiなどの磁性不純物が希薄に存在する場合に、電気抵抗が低温
で−logT で増大する現象を示す。この−logT の増大は、伝導電子のスピンが不純物磁性
イオンにより反転するような散乱であると考えられている。基底状態は局在スピンが伝
導スピンと一重項 (近藤シングレット)を作り、その磁性イオンの磁気モーメントは遮蔽
される。電気抵抗の−logT での増大は、Ceなどの希土類不純物でも観測されているが、
3d電子系の磁性不純物とは異なり、不純物濃度が高まってもこの効果が維持され、つい
には純粋なCe化合物でも見られる。これを近藤格子といい、近藤シングレットの形成に
より、低温で局在する f 電子の磁性が抑制される。このようにして、f 電子は伝導電子と
混成し、バンド形成に寄与することができる。この混成により f 電子は遍歴性を獲得し、
伝導電子との混成により隣の原子核に移ることができるようになるが、狭い f 軌道に電
子が 2つ入るとクーロン相互作用による斥力が働きエネルギーが高まるため、その確率は
非常に小さく、f 電子は結局動きにくい。これは動き出した f 電子の有効質量が大きい “

重い”電子であることを意味する。実際、Ceや U化合物では有効質量が真空中の電子の
質量m0の 100-1000倍以上のものが見つかっている。
RKKY相互作用および近藤効果は、伝導電子との混成 Jcf が強まると、どちらも増強
される。その様子を示したのが Fig. 1.3で示したDoniach相図 4)である。RKKY相互作
用および近藤効果の特性温度 TRKKYと TKは、互いに Jcf 依存性が異なり、Jcf の小さな
領域では RKKY相互作用が優位な相互作用になり、低温で磁気秩序を示す。また Jcf が
増大すると TRKKYと TKの大小関係が逆転し、近藤効果が優位となり重い電子状態が形成
される。このような二つの相互作用の競合があるため、f 電子系物質は反強磁性秩序、重
い電子状態、価数揺動、近藤半導体、非従来型の異方的超伝導状態など多様な基底状態を
とりうる。
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Fig. 1.3: Doniach相図 2,4)

1.4 f電子系におけるメタ磁性

初めに述べたように、メタ磁性の多くは磁性体において低温で磁化率が減少するために
生じる現象であると考えることができる。f 電子は元々の局在的な側面を持つものから遍
歴性をあらわにするものまで多様な物性を示す。それに伴って、磁化率の減少も様々な起
源により起こりうる。
まず、反強磁性転移に伴う磁化率の減少とメタ磁性転移について述べる。多くの f 電
子系物質の特徴的な磁気秩序は、RKKY相互作用による反強磁性秩序であり、それによ
り磁化率の減少が起こりうる。この秩序が磁場の印加によって壊れる際にメタ磁性転移
を示す物質がいくつか存在する。Figure 1.4(a)にAokiらによってまとめられた f 電子系
反強磁性体に対しする反強磁性転移温度 TNとメタ磁性転移磁場Bm = µ0Hmを示した 6)。
RKKY相互作用により、局在スピン間には Ji · Jjに比例した相互作用が働くので、磁場
のゼーマンエネルギー−µBgJH · (Ji + Jj)が、その相互作用の大きさを上回ると反強磁
性秩序を維持するよりも磁場の方向をスピンが向いたほうがエネルギーを低くできる。そ
のため、局在系のメタ磁性転移磁場Bmは TNと比例に近い相関関係があるのだと考えら
れる。しかしながら、その比例係数は図中で最も多い Ce化合物同士でも非常に幅広い。
これは、式 1.10から RKKY相互作用の特性温度 TRKKYに含まれる伝導電子との混成の
強さ Jcf の違いによりもたらされていると考えられる。また、多くの f 電子系反強磁性体
は近藤効果による磁気モーメントの遮蔽が存在し、磁気秩序する磁気モーメントの大きさ
は結晶場から期待されるものに比べて小さい。極端な例として、URu2Si2、UPt3は低温
で反強磁性転移を示すが、秩序する磁気モーメントの大きさが 0.03 µB/U

7)、0.02 µB/U
8)

と極めて小さい。
ここで、典型的な物質としてCeRh2Si2のメタ磁性転移をFig. 1.4(b)に示す。CeRh2Si2
は f 電子系化合物の中でも TNが 36 K9)と最も大きい物質の一つである。反強磁性秩序す
る磁気モーメントの大きさが、1.34-1.42 µB/Ce

10,11)と結晶場中の磁気モーメント並みに
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大きいことや転移温度 TNで解放されるエントロピーはRln212)と結晶場Kramers二重項
のエントロピーと同程度と大きいことなどから、f 電子が良く局在していると考えられて
いる。磁場中では、Fig. 1.4(b)に示したようにB =25.5, 26 Tと非常に狭い磁場範囲で二
段のメタ磁性転移を示し飽和する 13)。一段目と二段目のメタ磁性転移の中間相は飽和磁
化のおよそ半分の値を持つキャントした反強磁性相だと考えられている 13)。

(a) (b)

Fig. 1.4: (a)重い電子系反強磁性体におけるネール点 TNとメタ磁性転移磁場Bm = µ0Hc

の相関関係 6)、(b)重い電子系反強磁性体CeRh2Si2におけるメタ磁性転移 13)

また幾何学的フラストレーションを有する重い電子系反強磁性体では、メタ磁性転移が
複雑化する場合がある。幾何学的フラストレーションは三角格子やカゴメ格子、パイロク
ロア格子などに反強磁性的に相互作用するスピンを配置したときに最も安定な状態が一つ
に決められず、基底状態が縮退することを指す。このような結晶構造を有する系は、幾何
学的フラストレーションを有する系として、スピン液体 14,15)やスピンアイス 16)、スピン
ネマティック秩序 17)など興味深い量子状態が発現しうることが、理論的に指摘されてお
り、多くの研究が絶縁体に対して行われている 18)。また、しばしば磁化過程は複雑なもの
となり、興味深い磁場誘起相が見つかっている 19)。最近では、f電子系物質においても幾
何学的フラストレーションの効果の研究が行われており、磁気秩序をもたらすRKKY相
互作用と磁気モーメントを遮蔽する近藤効果の競合に幾何学的フラストレーションが加わ
ることで新たな量子相が実現することが期待されている。f 電子系化合物でも、絶縁体で
みられるようなメタ磁性転移を含む複雑な磁化過程を示すものがある。例として、六方晶
系UNi4Bの磁化過程 20)を Fig. 1.5に示した。c軸に垂直な面内が磁化容易軸になってお
り、面内でU原子が三角格子を形成する 21)。低温（T = 1.4 K）での磁化過程は、B ∥ a

軸に対してB = 7.0, 11, 20 Tにおいて、B ∥ b軸に対してはB = 8.1, 19 Tにおいて他段
のメタ磁性転移を示す。このメタ磁性転移によってスピンの再配列が行われており、磁場
中でのスピン構造が複雑に変化すると考えられている。また、UNi4B

22,23)や本研究の対
象物質であるCePdAl24,25)では、幾何学的フラストレーションにより部分無秩序な磁性イ
オンが低温の反強磁性相内で存在しエントロピーが残る。この残留エントロピーを解放す
るために無秩序なサイトにおける局所的な近藤状態が重要な役割を果たしていることが
指摘されている 26)。詳しくは、1.5章で述べる。
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Fig. 1.5: 六方晶UNi4Bの (a)B ∥ a, c軸、(b)B ∥ b軸に対する磁化過程 20)。実線はT =1.4

K、破線は T =4.2 Kの結果

また価数揺動物質の価数転移に伴うメタ磁性転移も起こりうる。例として、YbInCu4

の磁化過程をFig. 1.6(a)に示す 27)。YbInCu4は磁場のない状態の高温相は、磁性を担う
Ybがほとんど 3価となっており 28)[Fig. 1.6(b)]、低温 (Tv = 42 K)で一部のYbイオンの
価数が、磁性を持たない 2価の状態に相転移し、全体のYbの平均価数が 2.86に減少する
28)。この時、磁気モーメントも大きく抑制される 29)。磁場中では、この失った磁気モー
メントがある磁場で急激に回復し、価数転移に伴ったメタ磁性転移を起こす 27)。

(a) (b)

Fig. 1.6: (a)YbInCu4の磁化過程 27)、(b)Matsudaらによって決定されたYbInCu4の価数
の変化 28)。

近年、 URhGe30), UCoGe31)などウラン化合物で見い出されている強磁性超伝導体の
メタ磁性が、非常に注目を集めている。これらの物質では、メタ磁性の起源は磁化率の
減少ではなく、ある方向へ強磁性的に配列したスピンを磁場で他の方向へ倒すことによ
る。例として、URhGeの磁化過程をFig. 1.7(a)に、B ∥ b軸に対する温度磁場相図をFig.

1.7(b)に示した 32)。URhGeの磁化容易軸 (c軸)に対する磁化は、強磁性物質の特徴であ
るB = 0 Tで有限の磁化を持つ。一方、困難軸である b軸に磁場をかけると、B = 12 T

においてメタ磁性を示し、c軸を向いていた磁気モーメントが b軸の方向に再配列する。
このメタ磁性前後で、磁場誘起の超伝導（リエントラント超伝導）を示す。興味深いこと
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に、磁場中での超伝導転移温度 TcはB = 0 Tの時よりもむしろ高く、ゼロ磁場よりも安
定的に超伝導が実現している。このリエントラント超伝導は、b軸に磁場を印加したとき
のみ発現するため、強磁性スピンの再配列による大きな揺らぎが関係していると考えられ
ているが、詳しいことはまだわかっていない。

(b) (b)

Fig. 1.7: URhGeの (a)磁化過程、(b)B ∥ b軸に対する相図、インセットは磁気抵抗 32)

さらに、f 電子系物質には磁気秩序のない常磁性相からある磁場Bmでメタ磁性を示す
ものがいくつか存在する。これらの物質にはしばしば、磁化率の温度依存性に反強磁性
転移とは明らかに異なるブロードな極大が存在し 33)[Fig. 1.8(a)]、低温で磁化率が減少す
る。この起源はまだ明らかになっていないが、磁化率が抑制されることから重い電子状態
の形成に関係した現象だと考えられている。Figure. 1.8(b)に典型物質としてCeRu2Si2の
磁化過程を示した 34)。CeRu2Si2は低温でBm=7.7 Tにおいてメタ磁性転移を示す。低磁
場相は磁気秩序がなく、量子振動の測定から f電子を遍歴的に扱ったバンド計算とよく合
う Fermi面が観測されている 35)。一方、メタ磁性転移より高磁場では f 電子がバンドに
寄与しないLaRu2Si2のFermi面と酷似する 36)ため、メタ磁性によって、遍歴し重い電子
を形成していた 4f 電子の局在性が高まったと考えられている。しかしながら、高磁場領
域でも有効質量の大きなバンドが見つかっており、また磁化は飽和せず増大を続ける 34)

ことなどから、近藤効果が依然として残っていることが示唆されており、メタ磁性の起源
について、理解されていないことが多い。また、数多くの重い電子系メタ磁性体の研究
から極大温度を Tχmaxとすると、TχmaxとBmに比例に近い関係があると指摘されている
6)[Fig. 1.9]。
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(a)
(b)

Fig. 1.8: (a)重い電子系物質における磁化率の極大現象 33) (b)CeRu2Si2のメタ磁性転移
34)

Fig. 1.9: 重い電子系物質における磁化率の極大温度 Tχmaxとメタ磁性転移磁場Bmの相関
関係 6)
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このような遍歴電子系の常磁性状態からのメタ磁性は f 電子系物質以外にも、強磁性
近傍のラーベス相化合物 YCo2 などにおいて詳しく調べられている。Figure 1.10(a)に
Y(Co1−xAlx)2系の磁性のAl濃度依存性を示した 37)。Y(Co1−xAlx)2は、Alの濃度 xを用
いて 0.12 < x < 0.2の領域に強磁性相が発現し、母物質YCo2(x =0)から x =0.12までは
強磁性相近傍の常磁性相となる。Y(Co1−xAlx)2の磁化過程には、Fig. 1.10(b)に示したよ
うな非線形な増大（メタ磁性）が常磁性領域の広い範囲 (0 < x < 0.11)にわたって観測さ
れている 38)。Alの濃度が下がるにつれてメタ磁性は鋭くなり、転移磁場は高磁場にシフ
トしていく。また、x =0.06より小さな領域ではヒステリシスを伴う一次相転移となる。

(a) (b)( )

FM

PM

Fig. 1.10: (a) Y(Co1−xAlx)2系の磁性のAl濃度依存性 37)。オレンジの領域 (0.12 < x < 0.2)

は強磁性相、その他は常磁性相。Tc, peff , psはそれぞれキュリー温度、有効磁気モーメン
ト、自発磁気モーメントを示す。(b) M(Co1−xAlx)2の強磁場磁化過程。実線と破線はそれ
ぞれY(Co1−xAlx)2と Lu(Co1−xAlx)2の磁化過程 38)

またこれらのメタ磁性を示す組成の磁化率の温度依存性には、Fig. 1.11(a)で示したよう
なブロードな極大が存在する 38)。この極大温度 Tmaxは低磁場でメタ磁性を示す x = 0.11

からAl濃度の低下に伴い高温にシフトし、メタ磁性転移磁場Bcが大きな母物質YCo2の
値に近づく。Y(Co1−xAlx)2系のBcと TmaxはFig. 1.11(b)のようにまとめられており、比
例関係にあることが見出されている。興味深いことに、この性質は先ほどFig. 1.9で示し
た重い電子系物質のメタ磁性を示す磁場と磁化率の極大温度で見い出されている関係性
と類似している。
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(a) (b)

Fig. 1.11: (a)Y(Co1−xAlx)2の磁化率の温度依存性。(b)ラーベス相化合物おける磁化率の
極大温度 Tmaxとメタ磁性転移磁場Bcの相関関係 38)

YCo2などの強磁性相近傍におけるメタ磁性は以下に示すYamadaによるスピン揺らぎ
の効果を取り入れたランダウの相転移に関する現象論から理解されている 39,40)。まず絶
対零度において、自由エネルギー F を磁化M を秩序変数として 6次の項まで展開する。

F (M) =
1

2
aM2 +

1

4
bM4 +

1

6
cM6 (1.12)

ここで、自由エネルギーF (M)はM → −Mに対して対称であるため、偶関数になる。自
由エネルギーの秩序変数の微分は、その秩序変数の共役な場となるので、

H =
dF (M)

dM
= aM + bM3 + cM5 (1.13)

この方程式を満たす磁化が実現する。またメタ磁性を示す条件として a > 0, b < 0, c > 0

が必要である。磁化過程は ac/b2の大きさにより Fig. 1.12のように変化する。

Fig. 1.12: 磁化過程の ac/b2依存性 40)



1. 序章 13

したがって、メタ磁性を示す条件は

3

16
<

ac

b2
<

9

20
(1.14)

で与えられる。Yamadaはこのランダウ展開にスピン揺らぎの効果を取り入れることで有
限温度への拡張を行った 39)。詳しい計算過程は文献 39)を参照。Yamadaらは、有限温度
における磁化を与える方程式 1.15が絶対零度の式 1.13と類似な形で与えられることを示
した。

H =
dF (M)

dM
= A(T )M +B(T )M3 + C(T )M5 (1.15)

ここで、A(T ), B(T ), C(T )は絶対零度におけるランダウ展開係数 a, b, cを用いて以下で
与えられる。

A(T ) = a+
5

3
b ξ2(T ) +

35

9
c ξ4(T ) (1.16)

B(T ) = b+
14

3
c ξ2(T ) (1.17)

C(T ) = c (1.18)

ξ2(T )は磁化の揺らぎ δmの 2乗の平均 [ξ2(T ) ≡ 3⟨(δm)2⟩]で定義され、小さな T に対し
ては ξ2(T ) ∝ T 2となる。M の一次の係数A(T )は a > 0, b < 0, c > 0の場合、ξ(T )が小
さいときには、2次の項が優位になり ξ(T )の増大に対して減少する。一方、ξ(T )が増大
すると次第に 4次の項が優位になり ξ(T )の増大に対して増大するようになる。したがっ
て磁化率 χ(T ) = A−1(T )は dA(ξ2)/dξ2 = 0となる温度 Tmaxで極大を持つ。したがって

ξ2(Tmax) = − 3

14

b

c
(1.19)

となるから、式 (1.17)よりB(Tmax) = 0。また T = Tmaxにおける磁化率の逆数χ−1(Tmax)

は

χ−1(Tmax) = A(Tmax) (1.20)

= a− 5

28

b2

c
(1.21)

となる。常磁性状態から強磁性状態へのメタ磁性は、絶対零度の結果 [Fig. 1.12]と同様に、
3/16 < B2(T )/A(T )C(T ) < 9/20の場合に示す。このようにして、遍歴電子の強磁性近傍
のメタ磁性体には磁化率に極大現象が現れることが明らかにされた。さらにYamadaは、
磁化率の極大温度とメタ磁性転移磁場の関係についても考察を行っている。それによれ
ば、絶対零度においてメタ磁性の臨界磁場Hc(T = 0)は ac/b2=3/16の近傍 ac/b2 >3/16

の場合、以下で書かれる。

Hc(0) =
1

2

√
−b

3c

(
a− 3

16

b2

c

)
(1.22)

ξと χを用いて書くと

Hc(0) =

√
7

18

ξ(Tmax)

χ(Tmax)

(
21

20
− 1

20

χ(Tmax)

χ(0)

)
(1.23)
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となる。ξ(Tmax)は Tmaxが小さいときには ξ(Tmax) ∝ Tmaxとなるので、メタ磁性転移磁
場Hcと磁化率の極大温度 Tmaxの間に比例関係があることが分かる。しかしながらこの式
の右辺には ξ(Tmax)の他に物質に依存する χ(Tmax)や χ(0)が含まれる。したがって、Fig.

1.11(b)に示された物質間で共通する Hc と Tmax のユニバーサルな比例定数の存在は明
らかではない。以上の強磁性近傍の常磁性状態からのメタ磁性は、f 電子系においても
UCoAl41)などが見出されており、同様な現象論による解釈が行われている。しかしなが
ら、Fig. 1.9で示した多くの f 電子系のメタ磁性物質は強磁性相を近傍に持たない。起源
は重い電子状態の形成による磁化率の減少であり、メタ磁性はその重い電子状態の変化で
あると考えられている。したがって興味深い重い電子状態を理解するためには、この物質
系のメタ磁性の研究は非常に重要なテーマである。
このほかにも多極子が関係するもの 42)など他にも様々な起源を持つメタ磁性体が f 電
子系物質には存在する。本研究では、重い電子状態とメタ磁性の理解を深めるため、部分
的な重い電子状態を有するメタ磁性体CePdAlと、磁化率の極大現象由来のメタ磁性を示
すことが期待される UNi2Al3を対象とした。以下にそれぞれの物質でこれまでに行われ
ている研究を紹介する。
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1.5 CePdAlの物性

1.5.1 結晶構造

CePdAlはFig. 1.13で示したように六方晶系ZrNiAl型 (P 6̄2m)の結晶構造をとる 43–45)。
磁性を担うCeイオンに着目すると、六回対称性がない歪んだカゴメ格子を c面内で組ん
でおり、Ceサイトは 3つの等価な副格子、すなわち Ce(1), Ce(2), Ce(3)に分類できる。
低温 (T=7.5 K)で決定された格子定数から、最近接サイトは 4つ存在し、例えばCe(1)の
最近接サイトは、それぞれ 2つのCe(2), Ce(3)サイトでおよそ 3.73 Å離れており、第二
近接サイトはすぐ上の面に存在するCe(1)サイトで 4.24 Åの距離にある 24)。

3.73 Å

7.20 Å

Fig. 1.13: CePdAlの結晶構造 24)。Ceによって c面内に歪んだカゴメ格子が形成されて
いる。

1.5.2 基礎物性

CePdAlの 0 Tにおける低温比熱 (C)の温度依存性をFig. 1.14(a)に示す。低温比熱は反
強磁性転移 (TN = 2.7 K)に伴い、∼ 1.5 JK−2mol−1にも達する大きな異常を示す。反強磁
性転移より高温 (T >11 K)での比熱の振る舞いはC/T = γp+βT 2; γp =75 mJK−2mol−1,

β = 0.50 mJK−4mol−1で良くフィットされ、反強磁性転移以外の異常は見つかっていな
い。さらに低温の比熱測定からは電子比熱係数が求められており、200 mJK−2mol−1を
超える重い有効質量を持つことが報告されている 45)。また、TN直上でのエントロピーは
0.55 Rln2程度 45)であることから、近藤効果 (TK ∼ 6 K47))によって、反強磁性転移温度
より高温ですでに磁気エントロピーが失われていると考えられている。Fig. 1.14(b)に示
した電気抵抗測定 46)においても、近藤効果に特徴的な∝ -logT の増大が低温で観測され
ており、比熱測定の結果と矛盾しない。この増大は磁場中で小さくなり、高磁場 (B=14

T)では増大はほとんどなくなる。
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(a) (b)

Fig. 1.14: KitazawaらによるCePdAlの (a)低温比熱, (b)電気抵抗の温度変化 46)

また磁性に着目すると、Fig. 1.15(a)に示したように結晶場由来の大きな異方性を有
する 48)。Isikawaらは Fig. 1.15(b)に示した結晶場計算による磁化率のフィッティングか
ら結晶場順位を見積もっており、Ceの 6重縮退した J =5/2多重項は 3つのクラマース
2重項に分裂し、基底状態と第一励起状態は∼190 K、第二励起状態は∼410 K離れてい
ると報告されている 48)[Fig. 1.15(a)挿入図]。さらに高温領域の磁化率の温度依存性は、
キュリーワイス則でよく表現され、ネール温度 TNに比べて大きいワイス温度 θp = −34

K24)(|θp|/TN ∼ 13)が見積もられている。これはフラストレーションの大きな系に特徴的
である。

(a) (b)

Δ
1
 =170 K

Δ
2
 =410 K

Fig. 1.15: (a) Isikawaらによる単結晶 CePdAlの磁化率の測定結果, (b) 結晶場計算（実
線）と実験結果の比較 48)
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1.5.3 反強磁性秩序状態での磁気構造

反強磁性秩序状態における磁気構造は伝搬ベクトルQ = (0.5, 0, τ)で特徴づけられて
おり、c軸方向に格子の周期性と非整合なスピンの大きさの変調が見られる 24)。c軸方向
に変調する磁気モーメントの振幅は 1.58 µB/Ceと見積もられている。この非整合な成分
τ は秩序相内でも温度変化し、2 K以下で τ ≈ 0.354に固定される 25,49)。Ceサイトが歪
んだカゴメ格子をなす c面内の磁気構造を Fig. 1.16に示した。Ising型のスピンの秩序に
なっており、3つの副格子のうち、Ce(1), Ce(3)は面内で強磁性鎖を形成し、さらにこの
強磁性鎖同士は、反強磁性的に配列している。興味深いことに、幾何学的なフラストレー
ションが存在するため、強磁性鎖に挟まれたCe(2)サイトは秩序を示さない（部分無秩序
状態）。

Fig. 1.16: 反強磁性秩序状態におけるCePdAlの磁気構造 24)。+は c軸に平行なスピン、-

は反平行なスピンを表す。Ce(1), Ce(3)で強磁性鎖を作っており、鎖同士は反強磁性的に
配列している。また強磁性鎖に挟まれたCe(2)サイトは磁気モーメントを持たない。

Figure 1.17に示したNMRの実験によるスピン格子緩和時間は、反強磁性転移に伴う異
常の他、低温で異常を示さない。したがってサイトは少なくとも 30 mKまでの低温でも
磁気秩序を示さないと考えられている 26)。さらに低温におけるスピン格子緩和時間T1は、
遍歴する重い電子系に特徴的なKorringa則を示す 26)。その結果から、Oyamadaらは部
分無秩序なCe(2)サイトの磁気モーメントは、局所的に働く近藤効果によって遮蔽されて
おり、幾何学的なフラストレーションは重い電子の形成によって解かれていると考えた。
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T
1
T=const

T
N

Fig. 1.17: NMR実験による、スピン-格子緩和時間 T1の温度依存性 26)

1.5.4 磁場中の振る舞い

CePdAlは磁場中での振る舞いも興味深い。Haneらは 0.51 Kの極低温において、単結
晶CePdAlの容易軸 (c-axis)方向の磁化の磁場依存性を測定し [Fig. 1.18(a)]、磁場Bm1 =

3.2 T, Bm2 = 3.4 T, Bm3 = 4.0 Tにおいて、それぞれメタ磁性転移を示すことを明らかに
した 50)。容易軸方向の磁化は 10 Tで 1.43 µB/Ceに達する。この値は、中性子実験から求
められた磁化の値 1.58-1.81 µB/Ce

24,53)と比べて小さい。さらに粉末試料では 40 Tまで
磁化が測定されているが、容易軸方向以外の磁化の寄与があるため、単結晶試料による結
果と整合しない 51)。したがって、単結晶試料の全磁化過程は明らかになっていない。一
方、容易軸方向の縦磁気抵抗測定においてもBmi (i = 1, 2, 3)でそれぞれ異常が観測され
ている [Fig. 1.18(b)]。縦磁気抵抗はB < Bm1では磁場の増大に対して非線形に増大し、
B > Bm3では減少に転じる。減少の割合はBm2 < B < Bm3の領域よりB > Bm3の領域
の方が大きく、6 T以上の磁場では変化が小さくなる 88)。
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(a) (b)

Fig. 1.18: 単結晶 CePdAlの B ∥ cに対する (a) 磁化 50)と (b) 磁気抵抗 88)の測定結果。
(a)のインセットは多結晶試料での磁化測定の結果。

磁場中比熱測定についてもこれまでいくつか報告例がある。Čermákらが行った多結晶
試料に対する磁場中比熱を測定から、反強磁性転移の鋭い異常は 4 Tより高磁場で消失す
ることが明らかにされた 47)[Fig. 1.19]。また、B > 4 Tの高磁場においても、磁場の増加
に伴って高温にシフトする複数の異常を観測している。一方、単結晶試料の磁場中比熱測
定からは、メタ磁性転移以上の領域では一つのブロードな Schottcky型の異常のみが観測
されており 54)、多結晶試料と単結晶試料では高磁場の振る舞いが異なる。また、メタ磁
性転移付近の詳細な比熱測定の報告はこれまでなされていない。

0.0
0

b

Fig. 1.19:（a）多結晶CePdAlと（b）単結晶CePdAlに対する磁場中比熱測定の結果 47,54)
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1.5.5 温度磁場相図

最近、ZhaoらによってCePdAlのB ∥ cに対する ac磁化率と電気抵抗の詳細な測定か
ら、CePdAlの温度磁場相図が明らかにされた 55)[Fig. 1.20]。CePdAlの反強磁性転移温
度は磁場中では低温に抑制され、3-5 Tにおいて反強磁性転移の量子臨界点が発現するか
わりに、多くの相転移やクロスオーバーが存在する “臨界領域”が発現する。Zhaoらは、
この臨界領域には少なくとも 4つの相B-Eが出現し、B, C相には磁気秩序が存在し、高
磁場の E相は磁気秩序のない相であると考えた。さらに磁気秩序相Cと磁気秩序のない
E相の間に位置するD相に磁場誘起のスピン液体相の可能性を指摘している。しかしな
がら、それぞれの高磁場相における基底状態の詳細、磁気異方性、および部分的な重い電
子状態と複雑な相図の関係については明らかにされていない。

Fig. 1.20: Zhaoらによって報告されたCePdAlのB ∥ cに対する温度磁場 (T -B)相図 55)
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1.6 U(Pd,Ni)2Al3の物性

1.6.1 UNi2Al3とUPd2Al3の結晶構造

UNi2Al3と UPd2Al3は共に六方晶系の PrNi2Al3型の結晶構造をとり [Fig. 1.21]56,57)、
類似した物性を示すためこれらの物質を比較しながら述べていく。U原子同士の距離は面
内より面間が近く、UNi2Al3における最近接のU間の距離は 4.0 Å、UPd2Al3における最
近接の U間の距離は 4.2 Åである。Uの 5f 電子同士の波動関数が重なる Hill Limit(3.5

Å)58)と比較すると、原子間距離は広く、5f 電子の直接の相互作用はないと考えられる。
またUPd2Al3にNiを置換すると格子定数は合金のVegard則に従って、UNi2Al3の格子
定数に向かってNi濃度に線形に減少する 59)。

Fig. 1.21: UNi2Al3の結晶構造 60), UPd2Al3はNiサイトを Pdに変えたもの。

1.6.2 UNi2Al3とUPd2Al3基礎物性

Figure 1.22(a)にUNi2Al3の低温比熱 (C/T )の温度 (T )依存性を示した。比熱には 2つ
の異常が観測されており、それぞれ反強磁性転移 (TN = 4.6 K)、超伝導転移 (Tc = 1.1 K)

による比熱異常であると報告されている 56)。また 1 Tの磁場を印加することによって常
伝導状態における電子比熱係数が 120 mJK−2mol−1と見積もられており、典型的な重い
電子系物質であると考えられる。一方、Fig. 1.22(b)に示したUPd2Al3の低温比熱の温度
依存性にも 2つの異常が観測されており、それぞれ反強磁性転移 (TN = 14 K)、超伝導転
移 (Tc = 2.0 K)によるものであると報告されている 57)。UPd2Al3の電子比熱係数も 150

mJK−2mol−1と典型的重い電子である。これらの 2物質は反強磁性状態に超伝導相が存在
する磁性と超伝導が共存する系となっており、そのどちらの性質もUイオンの 5f 電子が
担っていると考えられている。また、多くの重い電子系物質における超伝導転移温度は 1

K以下であるから、これらの物質はともに超伝導転移温度は高く、その超伝導性は非常に
多くの興味が持たれている。
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Fig. 1.22: (a) UNi2Al3と (b) UPd2Al3の低温比熱 56,57)

磁性に着目すると磁化率の温度依存性にはFig. 1.23に示したように磁気異方性があり、
その大きさは低温においてUNi2Al3で χ⊥c/χ∥c ∼ 3、UPd2Al3で χ⊥c/χ∥c ∼ 6とUPd2Al3
の方が大きい 61,62)。また容易軸方向の磁化率にはメタ磁性を示す物質に特徴的な極大が、
UNi2Al3では Tχmax ∼ 100 K、UPd2Al3では Tχmax ∼ 35 Kに観測されている。この極大
現象は f電子の遍歴性の獲得に関係していると考えれば、UNi2Al3は高温から遍歴性を示
していることになる。

T
χmax

~35 K

T
χmax

~100 K

Fig. 1.23: Satoらによる単結晶UPd2Al3とUNi2Al3の磁化率測定の結果 61)

またUNi2Al3の反強磁性相内における磁気構造をFig. 1.24(a)に示した。UNi2Al3の反
強磁性秩序の伝搬ベクトルはQ = (0.5 + τ, 0, 0.5), τ ≈ 0.1163)で表され、c面内で遍歴
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電子系でみられるようなスピン密度波を示しその振幅は µord ∼0.24 µB/U
60)であると報

告されている。一方、UPd2Al3の磁気秩序はFig. 1.24(b)に示したような格子の周期に整
合する伝搬ベクトルQ = (0, 0, 0.5)の反強磁性を示し、秩序する磁気モーメントの大きさ
は µord ∼0.85 µB/Uと他の重い電子系超伝導体URu2Si2やUPt3と比べて桁違いに大きい
64)。また、反強磁性転移によって秩序する解放されるエントロピーSの大きさはUNi2Al3
は S ∼0.13 Rln266)と小さいのに対して、UPd2Al3は S ∼0.65 Rln256,67)と大きい。これ
らの性質をTable 1.1にまとめた。いずれも、UNi2Al3の遍歴性がUPd2Al3と比べて強く、
UPd2Al3は局在磁性の性質が色濃い。そういう理由からUPd2Al3の磁性を局在的なモデ
ルで説明されることもしばしばある。Grauelらは、UPd2Al3の大きな磁気異方性と特異
な磁化率の極大現象を局在的性質である結晶場モデルを用いて実験結果をよく再現した
65)。しかしながら、非弾性中性子散乱実験において、結晶場励起が観測されない 68)こと
や、ドハース・ファンアルフェン効果の実験より決定されたFermi面 69)は、5f 電子を遍
歴的に扱ったモデル 70) と良い一致を示すことなどから、局在磁性として扱うことが疑問
視され、この物質中の 5f 電子が局在的か遍歴的であるのかは多くの議論を生んだ。近年
では、Fujimoriらの角度分解光電子分光 (ARPES)実験からUPd2Al3の 5f バンドの観測
が行われており、磁化率の極大温度より高温 (T = 100 K)でFermi順位より下に位置して
いた 5f 電子のバンドが、磁化率の極大温度より低温 (T = 20 K)で Fermi順位に移動す
ると報告されており、やはり磁化率の極大の前後で 5f 電子の遍歴性の変化が起こってい
ることが明らかにされている 71)。

Table 1.1: UNi2Al3とUPd2Al3の物性の比較
µord S at TN χ⊥c/χ∥c Tχmax

UNi2Al3 0.24 µB/U 0.13Rln2 ∼3 ∼100 K

UPd2Al3 0.85 µB/U 0.65Rln2 ∼6 ∼35 K

[010]

[210]

(b)

(a)

Fig. 1.24: (a) Hiessらによって決定されたUNi2Al3の反強磁性秩序状態での c面内におけ
る磁気構造 63)。(b) Krimmelらによって決められたUPd2Al3の反強磁性秩序状態での磁
気構造 72)
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1.6.3 UPd2Al3のメタ磁性

UPd2Al3の磁化容易軸方向 B ∥ [112̄0]に対する磁化過程を Fig. 1.25(a)にメタ磁性に
関する温度磁場相図をFig. 1.25(b)に示した。UPd2Al3は磁化率の極大温度以下でおよそ
B = 18 Tでメタ磁性を示す 72,73)。Odaらは、このメタ磁性が遍歴性の変化に対応してお
り高磁場相では重い電子状態が消失していると考えた 72)。しかしながら、Terashimaらの
量子振動の測定からは、18 T以上の磁場領域でも重い電子バンドの存在が確認されてお
り、近藤効果は高磁場相でも依然として残っていると考えられる 74)。このようにUPd2Al3
のメタ磁性転移の起源の詳細はまだ明らかになっていない。メタ磁性は低温の反強磁性相
転移線にマージしていき、滑らかな磁化の増大（クロスオーバー）から一次のメタ磁性転
移に変貌する。またメタ磁性を示す磁場Bmと磁化率の極大温度Tχmaxの比はBm/Tχmax ∼
0.51と Fig. 1.9に示した重い電子系メタ磁性体の多く属する 0.8 < Bm/Tχmax < 1.6と比
べて小さい。

(b)(a)

Fig. 1.25: Odaらによって測定されたUPd2Al3のB ∥ [112̄0]に対する (a)磁化過程と (b)

磁場温度相図 72)

1.6.4 UNi2Al3の磁化過程

UNi2Al3の磁化率の極大温度Tχmaxが100 K付近と高温 [Fig. 1.26(a)]である。Figure 1.9
に示した多くの重い電子系メタ磁性体が 0.8 < Bm/Tχmax < 1.6に属することから、メタ磁
性を示す磁場はBm ∼ 80-160 Tと非常に高いと予想される。そのため、これまで行われて
いるB =35 Tまでの強磁場磁化測定では、メタ磁性的な異常やその兆候は観測されてい
ない 75)[Fig. 1.26(b)]。しかしながら、同じ結晶構造を持つUPd2Al3の場合、Bm/Tχmax ∼
0.51であるため 50 T程度の磁場でもメタ磁性を示す可能性がある。UNi2Al3に対する磁
化率の極大現象とメタ磁性の関係を理解するため、さらなる強磁場での測定が必須であ
る。一方、YCo2で過去に行われていたような置換物質からのアプローチも必要であると
考えられる。UPd2Al3はUNi2Al3と同様な結晶構造を持ち、メタ磁性磁場はおよそ 18 T
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であるから、UNi2Al3のNiをPdで置換する手法が最適である。これにより、UNi2Al3の
メタ磁性の理解が進むと考えられる。またUPd2Al3において明らかではない反強磁性秩
序相が遍歴電子のメタ磁性に与える影響を明らかにするために、磁化率の極大温度 Tχmax

と反強磁性転移温度 TNの温度が非常に離れている UNi2Al3や置換物質U(Pd,Ni)2Al3の
メタ磁性の研究は興味深い。

(a) (b)

T
χmax

~100K

Fig. 1.26: (a)多結晶UNi2Al3の磁化率の温度変化 56)、(b)Nakotteらによる磁化測定の結
果、三角は粉末試料、丸はアルコールで固められた粉末試料による結果を示す 75)。
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1.7 本研究の目的

CePdAl

発見例の少ない部分的な近藤状態を有する系に対する磁場効果を明らかにする。具体的
には以下に示したことを明らかにするため、単結晶CePdAlを用いたパルス磁場中の磁化
測定 (B < 50 T, T ∼ 1.3 K)と磁場中比熱測定 (B < 7 T, T > 0.3 K)から検証する。

• 高磁場の磁化過程

• 高磁場相の磁気異方性、基底状態

• 比熱測定による温度磁場相図

• 重い電子状態の変化

• 高磁場における定量的なエントロピー

UNi2Al3および関連物質U(Pd,Ni)2Al3
　
f 電子系物質において非常に重要な f 電子の局在・遍歴の変化に対応した磁化率の極大
現象を示すが、その特性温度が Tχmax ∼ 100 K程度の高温であるためにこれまで観測例が
なかった UNi2Al3を対象として新規メタ磁性体の探索を行った。具体的には以下に示し
たことを明らかにするため、単結晶 UNi2Al3に対しては、非破壊パルスマグネットの国
内最高磁場 75 Tまでの磁化測定から、置換系U(Pd,Ni)2Al3に対しては磁化率、比熱測定
および 45 T程度までの強磁場磁化から評価を行う。

• UNi2Al3の高磁場の磁化過程

• UNi2Al3の磁化率の極大現象とメタ磁性の関係

• 置換物質U(Pd,Ni)2Al3の反強磁性秩序と磁化率の極大現象

• 置換物質U(Pd,Ni)2Al3の磁化過程
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2 実験手法

2.1 試料の準備

2.1.1 CePdAl

CePdAlはCzochralski引き上げ法により作製した 48)単結晶試料を富山大学石川義和客
員教授から提供いただいた。結晶の軸は東京大学物性研究所X線測定室の理学電機製ラウ
エカメラを用いて決定した。またこの試料を測定に適切な大きさに試料を加工した [Fig.

2.1]。磁化用、比熱用の試料は単一のバッチの試料から切り出されている。試料の加工に
は Fig. 2.2に示した三協エンジニアリング社製の放電加工機を用いた。

c-axis

比熱測定試料 磁化測定試料

Fig. 2.1: 放電加工機を用いて加工された単結晶CePdAl。容易軸（c-axis）に沿って傷が
つけられている。切り出された 2つの試料は磁化、および比熱測定にそれぞれ用いた。(b)

試料の加工に用いた放電加工機

Fig. 2.2: 試料の加工に用いた三協エンジニアリング社製の放電加工機
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2.1.2 U(Pd,Ni)2Al3

単結晶U(Pd,Ni)2Al3はCzochralski引き上げ法により作製した試料を東北大学金属材料
研究所、清水悠晴助教、青木大教授から提供いただいた [Fig. 2.3]。東京大学物性研究所
では放射性廃棄物の処理が不可能であるため、ラウエカメラによる軸の決定及び加工は東
北大学金属材料研究所附属量子エネルギー材料科学国際研究センターで清水氏と共同で
行った。組成は、U(Pd1−xNix)2Al3とすると、x = 0.10, 0.30, 0.50, 0.75, 1.0を本研究に
用いた。試料の情報と用いた測定をTable 2.1にまとめた。x = 0.1の試料のみシングルド
メインの単結晶が得られなかったため、磁化率は測定せず比熱測定にのみ用いた。以下、
x = 0.30, 0.50, 0.75, 1.0の試料が、単結晶であることを示すために、結晶の写真、ラウ
エ写真、実測された Bragg点とシミュレーションとの比較をそれぞれの組成に対して示
した。

Table 2.1: U(Pd1−xNix)2Al3の試料の情報と行った測定
U(Pd1−xNix)2Al3 x = 0.10 x = 0.30 x = 0.50 x = 0.75 UNi2Al3

(x = 1.0)

単結晶/ 多結晶 単結晶 単結晶 単結晶 単結晶
多結晶
測定 比熱 強磁場磁化 強磁場磁化 強磁場磁化 強磁場磁化

磁化率 磁化率 磁化率 磁化率
比熱 比熱 比熱

Fig. 2.3: 清水氏、青木氏によるアーク炉中での試料U(Pd1−xNix)2Al3の引き上げの様子
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[1120]

(a)

(b)

(c)

Fig. 2.4: (a)単結晶UNi2Al3の写真, (b)容易軸方向（[112̄0]）のラウエ写真, (c)実測され
たBragg点とシミュレーションとの比較
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[1120]
(a)

(b)

(c)
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Fig. 2.5: (a)単結晶U(Pd0.7Ni0.3)2Al3の写真, (b)容易軸方向（[112̄0]）のラウエ写真, (c)

実測されたBragg点とシミュレーションとの比較
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(a)

(b)

(c)

[1120]
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Fig. 2.6: (a)単結晶U(Pd0.5Ni0.5)2Al3の写真, (b)容易軸方向（[112̄0]）のラウエ写真, (c)

実測されたBragg点とシミュレーションとの比較
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(a)

(b)

(c)

[1120]
2.0 mm

Fig. 2.7: (a)単結晶U(Pd0.25Ni0.75)2Al3の写真, (b)容易軸方向（[112̄0]）のラウエ写真, (c)

実測されたBragg点とシミュレーションとの比較
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2.2 磁化測定

磁化測定にはQuntum Design社のMPMS(Magnetic Properties Measurement System)

と東京大学物性研究所金道研究室で開発されたパルス磁石を用いた。MPMSの装置の概
要や測定手法は、Quatum Design社のマニュアルに詳しく記してあるので、ここでは非
破壊型パルス磁石の装置の概要とそれを用いた磁化測定法について記す。

2.2.1 非破壊型パルス磁石の概要

パルス磁石はパルス電流を流すことによって、定常電流を用いた磁場発生手法では到達
できない 50 T以上の磁場発生を可能にする。Figure 2.8(a), (b)に東京大学物性研究所金
道研究室で開発された非破壊型パルス磁石の一例を示す。このマグネットの特徴は、通常
の Cuの数倍高い引っぱり強度を持つ CuとAgの合金線（銅銀線）を用いて多層式のソ
レノイド型電磁石を巻き、高強度合金マルエージング鋼のリングやステンレスのフランジ
で補強することにより、発生した磁場のmaxwell応力 (∼1.4 GPa for 60 T76))による自己
破壊を防いでいる点である 77,78)。 これらの工夫により 50 T以上の強磁場を再現性良く、
繰り返し発生させることができる。

B

Fig. 2.8: 金道研究室で開発された非破壊型パルス磁石の (a) 写真、(b) 断面図。ソレノイ
ド電磁石が 2つのフランジで上下から挟まれ、マルエージング鋼のリングで電磁石の層間
も数カ所補強がされている。

東京大学物性研究所では磁場発生時間の異なる３種類の非破壊型パルス磁石を有してお
り、測定手法や測定対象物によって最適なものが選択可能である。それぞれのパルス磁石
の磁場波形をFig. 2.9(a), (b)に、発生可能な最高磁場及び磁場発生時間をTable 2.2にま
とめた。ショートパルス、ミッドパルス磁石の電源にはコンデンサバンクが用いられてお
り、その LCR回路を反映して磁場波形は sin波に近いものになる。しかし特にミッドパ
ルス磁石では顕著であるが、磁場発生中にジュール発熱により電磁石の抵抗が上がり、電
流が減少することによって sin波から逸脱すると共に、到達磁場が低くなる。したがって
発生する磁場の大きさは、磁場発生時間（パルス幅）が短いほど高くなる。一方で、パル
ス幅が長いほど、試料に発生する渦電流は小さくなり発熱が小さくなるため、金属的な物
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質の精密な測定が可能になり、測定対象物が広がる。またパルス幅がショート、ミッドパ
ルス磁石と大きく異なるロングパルス磁石は、電源にフライホイール付き直流発電機が用
いられているため磁場波形の制御が可能となっている。Figure 2.9(b)に示した通り磁場
トップ付近で磁場の変動の少ない、フラットトップ磁場を作り出すことに成功している。
フラットトップ磁場上では渦電流が大きく抑制され、金属的な物質のさらなる精密測定の
ほか、磁場以外のパラメータを掃引する手法も可能になる。現在、この磁場中で高速で温
度を掃引することにより、比熱や電気抵抗の温度依存性が測定されている 79,80)。

(a)

ショートパルス

ミッドパルス

(b)

ロングパルス

[T
]

[ms]

[T
]

[s]

フラットトップ磁場

Fig. 2.9: (a) ショートおよびミッドパルスマグネットの磁場波形 (b) ロングパルスマグ
ネットの磁場波形。

Table 2.2: 東京大学物性研究所が有する非破壊型パルス磁石の最高磁場と磁場発生時間
非破壊型パルス磁場 最高磁場 磁場発生時間
ショートパルス 75 T 4-7 ms

ミッドパルス 65 T 35-40 ms

ロングパルス 45 T 1-1.5 s

2.2.2 電磁誘導法による磁化測定

電磁誘導法は試料の磁化変化を、試料回りに巻かれたピックアップコイルを用いて検出
する方法である。この手法では dM/dtに比例したシグナルが得られるために、パルス強
磁場と相性が良く、主にショートパルス、ミッドパルス磁石を用いて、高精度な磁化測定
を行うことができる。ピックアップコイルは試料由来の信号を大きくするために通常 100

ターン近く巻かれる。しかしパルス磁場中では磁場の平均掃引速度が 104 ∼ 105 T/sと
非常に大きいために、ピックアップコイルには巨大な誘導起電力が生じてしまう。そこで
Fig. 2.10(a)の回路図に示したように、互いに逆巻きに巻かれたAコイルとBコイルを用
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い打ち消す。誘導起電力を完全に打ち消すには、A,Bコイルの断面積をSA,B、コイルの巻
き数をNA,Bとすると SA × NA = SB × NBとなるように巻く必要があるが、この条件を
満たすことは技術的に困難である。そのためABコイルに加えて、一巻きのCコイルと、
補償（バランス）回路を用いることで、パルス磁場由来の大きなバックグラウンドを小さ
くすることが可能である。しかしながら、100ターン以上巻かれたABコイルと、1ター
ンのCコイルとではインダクタンス Lが異なるために、パルス磁場に対する応答速度が
異なり、やはり完全にはバックグラウンドを消すことはできない。そのため測定時には、
試料をピックアップコイルに入れた状態と、抜いた状態のデータを差し引くことで、試料
の磁化の寄与のみを取り出している 81)。
実際に測定に用いた同軸型の磁化ピックアップコイルの設計図を Fig. 2.10(b)に示す。
ボビンA, Bと示された部品を (ϕ, t) = (5mm, 1mm)、(ϕ, t) = (6mm, 1mm)のベークライ
トチューブから切り出し、それぞれのボビンに彫られた 4 mmの溝（図中オレンジの領
域）に ϕ =0.1 mmの銅線または錫入り銅線を用いてピックアップコイルを作製した [Fig.

2.10(c)]。したがってコイルを密に巻けば、一層で 40ターン巻くことができる。今回はA

コイルを 2層（80ターン）、Bコイルを 1層（40ターン）巻いた。また設計図には描かれ
ていないが、ABコイルが一つの線で巻かれるように、ボビンBには切れ目が入っている。
ボビンAのコイルの巻かれる径は、試料との距離をなるべく短くするために素材の加工限
界まで薄くする。今回用いたベークライトはおおよそ厚さ 0.1 mmが加工限界であった。
また前述したCコイルをBコイルの直上に 1ターン巻く。さらに磁場の検出もピックアッ
プコイルを用いて行うため、さらに 1∼3ターンのコイルがBコイルの上にCコイルとは
別に巻いた。磁場はMnF2のスピンフロップ転移（BF = 9.24 T82)）を基準に決定した。
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A coil

B coil

C coil

Digitizer

Amp

Bridge circuit

(a) (b)

A コイル一層目
（40 ターン）

Aコイル二層目
（40 ターン）

Bコイル
（~40 ターン）

(c)

pick-up  coils

Fig. 2.10: (a) 磁化測定用の回路 (b) 同軸型磁化ピックアップコイルの設計図 (c) 磁化ピッ
クアップコイルの製作手順
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自作した磁化プローブを用いた磁化の測定例を Fig. 2.11に示す。本研究で用いた磁化
プローブのABコイルはパルス幅∼ 4 msのショートパルス磁石で 6 Tの磁場を発生させ
たとき、最大 4 mVほどの誘導起電力 (赤線)が生じる。　ここでは磁場発生直後の大き
なスパイクノイズは無視している。この誘導起電力は Cコイルとバランス回路を用いる
ことで 1/10以下に小さくすることができる [Fig. 2.11(a)および (b)青線]。これにより試
料をピックアップコイルに入れて測定したとき [Fig. 2.11(b)緑線]とのわずかな差を顕著
にすることができる。さらに信号をデジタル化してパソコンに取り込む時、ダイナミック
レンジを小さくすることにより、ABコイルのみの場合と比べて S/Nの大きな測定が可能
となる。
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Fig. 2.11: (a) ショートパルス磁石で 5 Tの磁場（黒線）発生時のABコイルの誘導起電力
（赤線）とバランス回路を用いた場合の信号（青線） (b) バランス回路を用いた場合の信
号（青線）と試料がピックアップコイルに入った状態の信号（緑線）。試料がピックアッ
プコイルに入った状態（緑線）、抜いた状態（青線）の差が試料の磁化の時間微分 dM/dt

由来の信号。
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2.2.3 試料のセットアップ

パルス磁場を用いた磁化測定を行う際には、試料を石英のキャップで挟み、熱収縮チュー
ブに入れる [Fig. 2.12]。パルス磁場中は、磁場発生時のマグネットの振動や金属試料であ
れば渦電流など、試料に様々な力が加わり動きうる。試料の振動は測定のノイズになって
しまうので、小さい試料であれば石英にGE-Varnishなどを用いて固定し、大きな試料で
あれば熱収縮チューブを縮ませて試料に密着させる。また、磁気異方性の強い試料に対し
ては、磁化容易軸以外に磁場をかける際には大きなトルクがかかるため、さらなる工夫が
必要となる。そこで本測定では、Fig. 2.13に示したように、キャップの石英をダイヤモ
ンドカッターで斜めに切り、その間に試料を挟みこみ熱収縮チューブに入れた。この様に
することで、試料を完全に固定することができ、磁化の異方性を測定することが可能に
なった。

2
.5

 m
m

4.0 mm

Fig. 2.12: 磁化測定時の試料のセットアップ。試料は石英のキャップに挟まれ、熱収縮チュー
ブの中に入れられる。写真はUNi2Al3。

θ = 17° θ = 28° θ = 47°

θ= 57° θ = 75°
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1.0 mm

Fig. 2.13: トルクが強い試料を測定する場合のセットアップ。試料は斜めに切られた石英
に挟まれ、磁場中で強いトルクがあったとしても動かない。写真はCePdAl。
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2.3 比熱測定

CePdAlの磁場中比熱測定には東京大学物性研究所榊原研究室の装置を、U(Pd,Ni)2Al3
の比熱測定には、放射性物質の取り扱いが比較的容易な東北大学金属材料研究所附属量子
エネルギー材料科学国際研究センターのQuntum Design社のPPMS(Physical Properties

Measurement System)をそれぞれ用いた。PPMSの装置の概要や測定手法は、Quatum

Design社のマニュアルに詳しく記してあるので、ここでは榊原研究室の装置の概要とそ
れを用いた比熱測定法について記す。

2.3.1 装置の概要

本研究で対象としたCePdAlの複雑なメタ磁性転移は 1 K以下で起こることから、メタ
磁性転移によって出現する高磁場相に関する新たな知見を得るには、極低温 (T <1 K)で
の実験が不可欠である。そこで比熱測定には、東京大学物性研究所榊原研究室の装置を用
いた。この装置はシングルショット 3He冷凍機（Heliox VL Oxford 社）をスプリット型
の超伝導マグネット（International Cryogenic 社）デュワーと組み合わせることで、T ≥
0.3 K, B ≤ 8 Tの環境下で比熱測定が可能である。この超伝導マグネットの特徴は、磁
場が設置地面に水平に磁場が発生するため、磁場の印加方向を水平面内で変えたいときに
は非常に都合がよい [Fig. 2.14]。今回、CePdAlは磁気異方性が非常に強い試料であるこ
とから磁場方向が容易軸方向と異なると強いトルクがかかり、比熱セルの破損、もしくは
試料がセルから外れる危険性がある。そのため、実際に磁場を加える軸を容易軸と正確に
合わせる必要がある。

B

試料
マグネット

Fig. 2.14: 比熱測定に用いたスプリット型の超伝導マグネットの磁場方向と試料の配置。

2.3.2 熱量計の概要と測定手法

榊原研究室で開発された熱量計を Fig. 2.15に示す。この熱量計の特徴はトルクに対し
てある程度強度を保つために、温度計とヒーターが乗った試料台をシャープペンシルの芯
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で支える機構を有することである。また試料台と芯の間の熱伝導を小さくするため、試
料台を支える芯と試料台の接触面にはさらに細いシャープペンシルの芯を短く切り、散り
ばめられている。試料台のサイズはおよそ 4× 5 mm2、試料はGE-varnishを用いて試料
台に固定される。今回測定した試料の大きさは 1.4× 1.8× 0.7 mm3、質量は 13.52 mgで
あった。

1.8 mm
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.4

 m
m

~ 5 mm

~
 4

 m
m

Fig. 2.15: 榊原研究室で開発されたトルクに強い熱量計。試料台を支える機構が存在する。

試料の比熱は準断熱ヒートパルス法を用いて測定した。準断熱法は最も単純な比熱測
定の方法で、断熱条件下で熱量Qを試料に与えると温度はステップ状の時間変化を示す。
熱量を与える前の温度を T1、与えた後の温度を T2とすると、温度変化∆T ≡ T2 − T1を
用いて熱容量は次のように与えられる。

C =
Q

∆T
(2.1)

この式は与えた熱量がすべて試料の温度上昇に使われたという仮定の下で正しい結果を
与える。したがって試料と試料台は外部から熱的によく隔絶されていなければならない。
熱量Qは試料台の裏面に貼り付けられている抵抗体に電流を流すことで与えられる。こ
の抵抗体には通常、温度や磁場変化の少ないものを選ぶ。単位時間あたりの熱量は抵抗体
の抵抗をR、流れる電流を I(t)とするとRI2(t)である。これをヒートパルスを与えた時
間で積分することによって試料に与えた熱量を計算する。また試料の温度はヒーター同様
に試料台の裏面に張り付けられたRuO2チップ抵抗を用いて得られる。
ここで断熱法を用いた理由について述べておく。緩和法はヒーターを切った後の緩和曲
線を指数関数でフィットするために、非常に良い断熱条件が保たれている場合や試料の熱
容量が大きい場合など、測定時間が長くなってしまう。一方で、断熱法は試料が良く断熱
されていれば、原理的にはヒートパルスを与えたときに試料の温度はステップ状の時間変
化を示し、緩和曲線を長く測定する必要がない。そのため、測定時間を短くすることがで
きる。また緩和法は一次転移のような比熱が極端に大きくなる温度をまたいで測定が行
われる時、緩和曲線が転移温度で指数関数から逸脱し、比熱を見積もることができなくな
る。今回CePdAlはネール点付近で非常に鋭い比熱のピークが観測されることが予想され
たため、断熱法が非常に優位な測定手法となった。
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2.4 結晶場計算

本研究では結晶場パラメータからCePdAlの高磁場の磁化や結晶場準位の磁場依存性を
行った。CePdAlにおけるCe3+イオンは、六回対称性が欠如しており点群C2vに属する。
このような対称性の低い場合の結晶場ハミルトニアンを解析的に解く (対角化する)のは
一般的に難しい。そこでオープンソースとして利用可能な数値解析ソフトOctaveを用い
て対角化を行った。Octaveを用いて対角化が正確に行われるか評価するため、Ce3+イオ
ン (J=5/2)の立方対称の結晶場ハミルトニアンの対角化を行った。正方対称の場合、結
晶場ハミルトニアンは対称性のために

H = B40(O40 + 5O44) (2.2)

と簡単化される。これをOctaveを用いて対角化する。

Hcry = A†HA (2.3)

H =



−240B40 0 0 0 0 0

0 −240B40 0 0 0 0

0 0 120B40 0 0 0

0 0 0 120B40 0 0

0 0 0 0 120B40 0

0 0 0 0 0 120B40


(2.4)

A =



0.40825 0 0 0 −0.91287 0

0 0.91287 0 0 0 −0.40825

0 0 1.00000 0 0 0

0 0 0 −1.00000 0 0

−0.91287 0 0 0 −0.40825 0

0 −0.40825 0 0 0 −0.91287


(2.5)

一方、解析的にハミルトニアンを対角化する 2)と以下になる。

Hcry = A†HA (2.6)

H =



−240B40 0 0 0 0 0

0 −240B40 0 0 0 0

0 0 120B40 0 0 0

0 0 0 120B40 0 0

0 0 0 0 120B40 0

0 0 0 0 0 120B40


(2.7)
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A =



√
1
6

0 0 0 −
√

5
6

0

0
√

5
6

0 0 0 −
√

1
6

0 0 1 0 0 0

0 0 0 −1 0 0

−
√

5
6

0 0 0 −
√

1
6

0

0 −
√

1
6

0 0 0 −
√

5
6


(2.8)

ここで、
√

1/6 = 0.408248 · · · ,
√
5/6 = 0.912870 · · · であるから、Octaveの結果と一致す

る。さらに z方向に磁場H が印加されているとき、その効果を取り入れるにはゼーマン
項を導入して、全体のハミルトニアンH は以下で示される。

H = Hcry − µBgJJz ·H (2.9)

µB, gJ はそれぞれボーア磁子とランデの g因子を表す。Ceの場合 gJ 因子は 6/7である。
したがって各磁場でこのハミルトニアンを対角化すれば、磁場中における固有値（エネル
ギー順位）と磁化の期待値 ⟨Jz⟩を計算することが可能である。
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3 実験結果と考察

3.1 実験結果と考察：CePdAl

3.1.1 磁化測定の結果

ミッドパルスマグネットを用いて行った CePdAlの磁化容易軸 (B//c-axis)と困難軸
(B⊥c-axis)に対する磁化 (M)測定の結果を Fig. 3.1に、容易軸方向のメタ磁性転移付近
の磁化 (M)と磁化の磁場 (B)微分 dM/dBを挿入図に示す。試料の温度は 4Heを減圧す
ることで、磁場発生前は 1.3 Kに保っている。一方、磁場掃引中は渦電流による発熱、試
料周りの 4Heとの熱交換、磁気熱量効果などにより、複雑な温度変化を示していると予想
される。容易軸方向の磁化は、三段のメタ磁性転移を dM/dBにピーク構造が現れる磁場
Bm1 = 3.2 T, Bm2 = 3.4 T, Bm3 = 4.0 Tにおいてそれぞれ示す。この転移磁場は、Hane

らの 0.5 Kにおける結果 50)に近いことから、磁場中で試料は負の磁気熱量効果によって
冷却されていると考えられる。この冷却は、メタ磁性転移付近にはエントロピーが非常
に大きい領域が存在することを示唆する。強磁場領域では非常に小さな傾き（∼1.5×10−3

µB/T at 45 T）を持ち、50 Tで 1.6 µB/Ceに飽和する。 一方、困難軸方向は磁化は磁場
に対してほとんど直線的に増大し、異常は見られない。磁化の値は小さく、50 Tで 0.35

µB/Ce程度である。したがってCePdAlの異方性は、50 Tの強磁場に対しても安定的に
存在することが分かる。

Fig. 3.1: 容易軸方向 (B ∥ c)と困難軸方向 (B ⊥ c)に対する磁化 (M)測定結果。インセッ
トは容易軸方向におけるメタ磁性転移付近の磁化M と微分磁化 dM/dB。
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さらに、CePdAl磁気異方性を調べるために磁化容易軸方向から困難軸方向への磁化の
各角度における磁化の磁場依存性の測定結果を Fig. 3.2に示す。角度 θは試料の c軸と印
加した磁場がなす角で定義されている [Fig. 3.2下図]。温度はすべて 4Heを減圧することに
よって、磁場発生前に 1.3 Kにしている。磁化は容易軸 (θ = 0◦)方向から困難軸 (θ = 90◦)

方向に磁場を傾けていくと、徐々に抑制されていき、特に θ = 57◦から θ = 75◦は急激に
減少する。また Fig. 3.2(a)に示すように、メタ磁性転移に伴う微分磁化 dM(B)/dBの
ピークは θの増加と共に小さくなり、高磁場にシフトし、θ = 75◦ではBm2,3はそれぞれ
∼12.0 T, ∼ 13.5 Tとなる。一方、Bm1のピークは非常に小さくなる。
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Fig. 3.2: 様々な磁場方向に対するCePdAlの磁化M と微分磁化 dM/dB。見やすくする
ために θ = 47◦と 57◦の微分磁化は 2倍、θ = 75◦は 15倍している。磁場方向は下図に示
した様に磁場が c軸に平行であるのが θ = 0◦、垂直が θ = 90◦と定義している。



3. 実験結果と考察 47

3.1.2 結晶場計算との比較

本研究により、単結晶試料において高磁場までの磁化過程の測定が行えたので結晶場を
用いた磁化過程の計算との比較が可能である。比較は磁化容易軸に対して行い、結晶場パ
ラメータは Isikawaら 48)によって磁化率の温度依存性のフィッティングから求められた値
[Table 3.1]を用いた。

Table 3.1: Isikawaらにより求められた結晶場パラメータ 48)

A20 [K] A22 A40 A42 A44

475 416 110 -290 58

AlmとBlmの対応は文献 83)を参照。この結晶場ハミルトニアンHcryを対角化すると

Hcry = A†HA (3.1)

H =



−193 0 0 0 0 0

0 −193 0 0 0 0

0 0 −23.6 0 0 0

0 0 0 −23.6 0 0

0 0 0 0 216 0

0 0 0 0 0 216


(3.2)

A =



0.89 ∼ 10−3 −0.29 −0.069 0.34 ∼ 10−16

∼ 10−4 −0.15 −0.21 0.88 ∼ 10−17 0.40

0.43 ∼ 10−4 0.30 0.072 −0.85 ∼ 10−16

∼ 10−4 −0.43 −0.072 0.30 ∼ 10−17 −0.85

0.15 ∼ 10−4 0.88 0.21 0.40 ∼ 10−16

∼ 10−3 −0.89 0.069 −0.29 ∼ 10−16 0.34


(3.3)

となり、Isikawaらの報告 48)と同様、第一、第二励起状態がそれぞれ∼170 K、 ∼410 K

離れた 3つの doubletが現れる。基底状態 |GS (ground state)⟩は主要な項のみを残すと以
下で示される。

|GS⟩ ∼ 0.89| ± 5/2⟩+ 0.15| ∓ 3/2⟩+ 0.43| ± 1/2⟩ (3.4)

この状態での z方向の磁化M は Jzの期待値 ⟨Jz⟩が以下で与えられるので、

⟨Jz⟩ = ⟨GS|Jz|GS⟩
= (0.89)2 × 2.5− (0.15)2 × 1.5 + (0.43)2 × 0.5

∼ 2.04 (3.5)

磁化は、M = gJµB⟨Jz⟩ (gJ=6/7 for Ce)より、⟨Jz⟩ ∼ 2.04を用いると∼ 1.75µB の磁気
モーメントを持つ。
磁場中でのエネルギー順位の計算を行った結果をFig. 3.3に示す。ゼロ磁場における基
底状態は、計算を行った 150 Tまでの磁場中で、どの励起状態とも交差することなく安定
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して実現している。したがって、この物質のメタ磁性転移は結晶場から理解される基底状
態の変化によるものではない。
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Fig. 3.3: エネルギー順位の磁場変化の計算結果

さらに結晶場パラメータから、各磁場で Jzの熱平均値を計算することによって、磁化
の磁場依存性を計算することが可能である。計算結果を実験結果と共に Fig. 3.4に示す。
計算は、実験の磁場発生前の条件と同じ温度 1.3 Kで行った。相互作用を全く考慮してい
ないので、磁化は速やかに基底状態における飽和磁化∼ 1.75µBとなる。それ以上の磁場
領域では結晶場励起状態の寄与と考えられる非常に小さな傾きで増大する。この結果を実
験結果と比べると、高磁場の磁化は計算結果と比べて小さい。しかしながら、中性子実験
の結果においてもCeサイトにおける有効磁気モーメント 1.58 µB

24)とはコンシステント
である。またCePdAlの磁化はメタ磁性転移磁場直上で直ちに飽和せず、磁化の増大がほ
とんどなくなるのは 40 T以上の強磁場である。したがって、メタ磁性転移磁場から 40 T

程度の磁場まで近藤効果による磁気モーメントの遮蔽が残っていることを意味している。
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Fig. 3.4: 容易軸方向の磁化 (実線)とB ∥ c軸, T = 1.3 Kにおける結晶場計算 (破線)との
比較

3.1.3 磁気異方性

メタ磁性転移と磁化の異方性について考察する。Figure 3.5(a)に Fig. 3.2で得られた
転移磁場Bmi (i =1,2,3)の角度 (θ)依存性を横軸を 1/cosθとして示す。Bmi(θ)はいずれも
θ = 57◦以下の角度においてBmi(θ = 0)/ cos θでよくフィットされる。これは磁場の c軸
方向への射影成分が支配的で、c軸に磁場を印加したときのみ、メタ磁性転移が発現する
ことを示している。B < Bm1の領域では Ising型の磁気秩序が存在すると報告されている
24)から、Bm1(θ) ∝ 1/ cos θであることは、Isingスピンにとって容易軸方向（CePdAlの
場合は c-axis）以外の磁場に応答しないと考えれば矛盾がない。一方で、Bm2,3がBm1と
同じ角度依存性を示すという結果は、高磁場相において、B < Bm1と同様に Ising型の磁
気異方性が実現していることを意味する。
次に、Figure 3.5(b)にメタ磁性転移磁場の前後（B=2.0, 20 T）における磁化の角度依
存性を横軸を cosθとして示した。この図では主に結晶場励起状態からの寄与による角度
依存性の小さな成分を定数項M0としてデータから差し引いて表示している。

∆M(θ) ≡ M(θ)−M0, (3.6)

M0 = M⊥c (3.7)

磁化の角度依存性は、メタ磁性転移以上の磁場領域 (20 T)では∆M20T(θ) = ∆M20T(0) cos θ

でよくフィットされる [Fig. 3.5(b)赤線]。我々の測定手法ではピックアップコイルが磁場
に対して垂直に巻かれているので、磁化の磁場方向成分が検出される。したがってB =20

Tにおける “∝ cosθ”の振る舞いは、B > Bm3の磁場において結晶全体の磁化が c軸方向
を向き、磁場依存が小さいこと示す。したがって、CePdAlにおける結晶場由来の強い一
軸異方性のために c軸以外の軸に磁場を印加しても、メタ磁性転移によって c軸方向に磁
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化が立ち上がると考えられる。この結果は、Prokešらによるメタ磁性転移以上では強磁
性的にスピンが揃うという推察 49)とコンシステントである。
一方で、B =2.0 Tにおける磁化は cosθ（実線）よりむしろ cos2θ（破線）でよくフィット
される [Fig. 3.5(b)]。これは、式 3.8で示されるように c軸方向の有効磁場Beff = B cos θ

により c軸方向に常磁性的な磁化M∥cが誘起されていると考えることで理解ができる。

M∥c = χ∥cBeff = χ∥cB cos θ (3.8)

また、M∥cは磁場方向に射影されて式 3.9

Mdetect = M∥c cos θ = χ∥cB cos2 θ (3.9)

で表され、cos2θに比例した角度依存性を示すことになる。ここで、この振る舞いの担い
手について考察する。CePdAlはCeイオンが面内で歪んだカゴメ格子を組んでいるため、
全体の 2/3のCe(1)およびCe(3)サイトが反強磁性秩序、1/3のCe(2)サイトが部分無秩
序となっている。このうち反強磁性秩序サイトは Ising性のために、磁気モーメントが自
由に回転することができない。したがってB < Bm1の低磁場領域で観測された磁化への
寄与は、ほどんどないと考えられる。したがって、部分無秩序なCe(2)サイトの磁気モー
メントが磁化に寄与しており、Ce(2)サイトには c軸方向に外部磁場に比例した磁気モー
メントが c軸方向に発現することになる。
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Fig. 3.5: (a)メタ磁性転移磁場Bmi (i =1,2,3)と (b)メタ磁性転移前後の磁化M2T, 20T の
角度依存性
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3.1.4 部分的な近藤効果

NMRの実験から、反強磁性秩序相内で部分無秩序なCe(2)サイトには近藤効果による
磁気モーメントの遮蔽が存在し、このサイトで部分的な重い電子状態を形成している可能
性が指摘されている 26)。この提案について磁化測定から考察する。初めに、近藤効果な
どを考えない単純なカゴメ格子反強磁性 Ising模型と磁化過程を Fig. 3.6で比較した。こ
の模型では、CePdAlと同様にゼロ磁場ではフラストレーションの効果により反強磁性秩
序する 2/3のサイトCe(1)およびCe(3)と、無秩序な 1/3のサイトCe(2)が存在すると仮
定する [Fig. 3.6上図 (i)]。磁場を印加すると、無限小の磁場で縮退した状態が解かれ、無
秩序な Ce(2)サイトの磁気モーメントは磁場方向を向く [Fig. 3.6上図 (ii)]。また反強磁
性相互作用を磁場による Zeeman分裂のエネルギーが上回ると、磁場と逆向きのスピンは
反転する [Fig. 3.6上図 (iii)]。したがって Fig. 3.6青線で示したような 1/3プラトーを有
するステップ状の磁化過程となることが期待される 84)。しかしながら、CePdAlの磁化過
程は 1/3プラトーはなく、B < Bm1で外部磁場に比例して磁化が増大する。これは明ら
かに Ising模型の振る舞いとは異なり、Ce(2)サイトで、ある決まった大きさのスピンの
向きが定まらないという描像ではなく、磁気モーメントの大きさが変化していることを意
味する [Fig. 3.6下図 (iv)]。これは重い電子状態が磁場により壊れ、遮蔽されていた磁気
モーメントが徐々に表れると考えれば、理解が可能である。またB < Bm1の磁場領域で
は、反強磁性秩序している 2/3のCeサイトの磁化への寄与が小さいと考えると、Bm1付
近で 50 Tの磁化M50Tの 1/3程度にも達することは、部分無秩序なサイトの磁化がBm1

付近でほとんど飽和することを意味する。したがって、Ce(2)で重い電子状態を形成する
ことによって解消されていたフラストレーションの効果が再び現れ、エントロピーが磁場
中で増大すると考えられる。この推察は、容易軸方向の初期温度 1.3 Kの磁化測定におい
て、試料の磁気熱量効果による冷却が起こり、1 K以下のみ見いだされる多段のメタ磁性
が観測されたことと矛盾しない。さらに高磁場では、磁化の角度依存性が cosθに比例す
る [Fig. 3.5(b)]ことや中性子実験による強磁性成分の反射強度の増大 49)から、反強磁性
秩序していたCe(1), Ce(3)サイトのスピンも磁場方向を向いていると考えられる [Fig. 3.6

下図 (vi)]。しかしながら、本研究では高磁場相について Ising型の異方性があることは明
らかにできたが、具体的なBm1 < B < Bm3の磁気構造は明らかに出来ていない [Fig. 3.6

下図 (v)]。したがって、高磁場相の磁性の理解にはさらなる研究が必要である。
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Fig. 3.6: カゴメ格子反強磁性 Ising模型 (青線)とCePdAl(黒線)の磁化過程の比較。CePdAl
の磁化は 50 Tでの磁化値で規格化されている。また上図はカゴメ格子反強磁性 Ising模
型の (i)磁場のない場合 (ii)1/3プラトーを示す場合 (iii)磁化が飽和している場合の磁気構
造。0 Tでの磁気構造はCePdAlと同じとした。また下図はCePdAlの (iv) 0 < B < Bm1、
(v) Bm1 < B < Bm3、(vi) Bm3 < Bの磁気構造。Bm1 < B < Bm3の磁気構造は明らかに
なっていない。
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3.1.5 比熱測定の結果

CePdAlの非常に強い磁気異方性による装置を破損を防ぐために、磁場を印加する方向
と試料の磁化容易軸（c軸）を正確に合わせる必要がある。そこで c軸周りに異方性を有
する比熱の異常が存在すると軸合わせが正確に行えると考え、最低温 0.34 Kにおいて、
CePdAlの比熱の角度依存性の測定を行った。この時、CePdAlのメタ磁性転移を目印に
した。磁化の角度依存性の測定より、メタ磁性転移は磁場が c軸からずれると、高磁場に
シフトすることが分かっている。CePdAlを比熱セルに配置し、磁化測定で観測した二段
目のメタ磁性転移Bm2=3.4 Tよりわずかに高い磁場B = 3.5 T中で比熱の角度依存性の
測定を行った [Fig. 3.7]。メタ磁性転移による異常を観測したのち、逆方向に回転させ再
び異常を観測した。二つの異常が観測された角度のちょうど真ん中を c軸と考え、この方
向に磁場方向を合わせた。
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単結晶 CePdAlを用いたメタ磁性転移付近の詳細な比熱 (C)測定の結果を示す。初め
に、磁化測定と対応させるため、B ∥ c-axisに対する比熱 (C/T )の磁場 (B)依存性をFig.

3.8(a)に示した。最低温の T =0.34 Kではメタ磁性転移に対応して、Bm1 = 3.2 T, Bm2 =

3.4 TとBm3 = 4.0 Tに比熱の異常が観測された。またC/T は、メタ磁性転移によって最
も磁化の飛びが大きいBm3で最大値をとる。これらの異常は温度上昇に伴って鋭くなり、
0.8 KではBm1とBm2の異常が合わさり一つの大きな異常になる。さらにこの温度では
B0(< Bm1) と B⋆(> Bm3)にブロードな異常が観測されており、低磁場領域の反強磁性相
と、メタ磁性転移磁場Bm3より高磁場領域の常磁性相にクロスオーバーが存在すること
を示している。
次に、0-7 Tの磁場中での比熱 (C/T )を Fig. 3.8(b)に示す。比熱はメタ磁性転移以下
の磁場領域（B ≤ 3 T)とそれ以上の磁場領域 (B ≥ 4 T）で異なる振る舞いを示す。0 T

では反強磁性秩序に伴う大きな比熱異常が TN = 2.7 Kにおいて観測され、この異常は磁
場の上昇に伴い低温に移動し、小さくなりながらも 3 Tまで観測される。また、2, 3 Tで
は TNの異常に加えて、T0でブロードな比熱異常が存在する。一方で、4 T以上の磁場領
域ではショットキー型の大きな異常が T ⋆にあり、磁場依存性の測定 [Fig. 3.8(a)]で観測
されたメタ磁性転移以上の磁場領域でのクロスオーバーの存在が、温度依存性でも確かめ
る。この異常は磁場の上昇に伴い高温側へシフトしていく。
Figure 3.8(c)にメタ磁性転移付近 (3.3-3.7 T)の比熱 (C/T )の温度依存性を示した。こ
の磁場領域ではシャープな異常とブロードな異常がそれぞれの磁場で観測され、それら
の異常は非常に磁場に敏感で、且つ異なる磁場依存性を示す。TNの反強磁性秩序に伴う
比熱異常は、磁場の増加と共にブロード化し、3.5 Tまで残る。 またこの磁場領域では
Tm(< TN)に鋭い比熱異常が観測され、特に 3.5-3.7 Tでは非常に大きなC/T を示す。こ
れらの異常は後の章で示すように、温度磁場相図 [Fig. 3.9]上でメタ磁性転移と関係する
と考えられる。さらに TA(< Tm)においてブロードな比熱異常があり、高磁場相内にもク
ロスオーバーが示唆される。
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(b) 0-7 Tにおける. The 比熱の温度依存性。異常が観測される温度を TN (down arrows),
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比熱の温度依存性。この図では、見やすくするために比熱に適当な量をオフセットして
いる。比熱の異常は Tm (up arrows), TN(down arrows), TA(down-dashed arrows)と分類
した。
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3.1.6 磁場温度 (B-T )相図

B ∥ c-axisに対する比熱測定で観測された異常を磁場-温度 (B-T )相図としてまとめた
[Fig. 3.9]。図中の実線と破線はそれぞれ相境界とクロスオーバーを示す。CePdAlの相
図は磁気秩序のある Phase I-IIIと常磁性相 (PM phase)からなる。さらに Phase Iは T0,

B0の、常磁性相は T ⋆とB⋆のクロスオーバー線によって領域を分けられる。Phase Iは
T0(B)および B0(T )により高温側を Phase I’として区別した。一方で常磁性相は T ⋆(B)

とB⋆(T )により高磁場側をPM’ phaseとして分けた。さらにPhase IIIの内部にも TAに
よる異常があるため、この相も高温相と低温相に分けられる。磁化測定の結果 [Fig. 3.1]

から Phase I-IIIと PM’の相境界ではメタ磁性を伴うことが分かっている。
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Fig. 3.9: 比熱測定から得たCePdAlの磁場温度 (B-T )相図
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3.1.7 揺らぎの大きさと三重臨界点の可能性

相図上でPhase I, II, IIIとPM’の相境界線は反強磁性相転移転移線 TN(B)にマージし
ていくように見える。中性子実験 49)やDC磁化測定 85)では、これらの相境界で起こるメ
タ磁性転移においてヒステリシスが観測されていることから、この転移は一次の相転移で
あると考えられる。したがってメタ磁性転移線がマージする点は、一次相転移線が二次相
転移線に移り変わる三重臨界点である可能性がある。そのような点付近では極端に大きな
揺らぎが存在することが期待される。そこで、揺らぎを可視化するために、C/T を得られ
た相図上にマップした [Fig. 3.10]。磁場の増大に伴って C/T の大きな緑の領域が低温側
にシフトする。これは、磁場による反強磁性転移の抑制に対応する。さらに非常に C/T

の大きな赤い領域が、3つのメタ磁性転移線が反強磁性相転移線にマージする領域に広が
る。特に、Fig. 3.8(c)に示した C/T が λ型の異常を示すB =3.5 T、T =0.84 Kでは極
端に大きな揺らぎが存在することが分かる。この大きな揺らぎは三重臨界点がこの点の近
傍に存在することを示唆しているのかもしれない。また、Phase II, III内における低温の
C/T は、Phase Iと比べてかなり大きい。一方で、PM’ phaseでは低温のC/T はPhase I

と同程度である。T ⋆とB⋆におけるクロスオーバーにより、PM’ 相にも緑色の領域が存
在し、磁場の増加と共に高温にシフトしていく。
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]

// c

 [J/K mol
2
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Fig. 3.10: C/T の磁場温度 (B-T )相図上のカラープロット
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3.1.8 量子臨界性

次に、反強磁性転移が消失する近傍での量子臨界点の可能性について考察する。量子
臨界点近傍に特徴的な絶対零度に向かった比熱の発散が存在するかどうか確かめるため
に、Fig. 3.11(a)左図にすべての磁場下におけるCePdAlの比熱を示した。この図で示さ
れているように、どの測定磁場においてもCePdAlのC/T は絶対零度に向かって発散し
ない。これは、メタ磁性転移が一次相転移として絶対零度まで残るために、二次相転移が
絶対零度で起こるときに期待される量子臨界現象とは異なる振る舞いを示すと考えられ
る。したがって、CePdAlの反強磁性転移が消失する近傍での比熱の振る舞いは、磁場誘
起量子臨界性を示す重い電子系反強磁性体 YbRh2Si2

86)[Fig. 3.11(a)右]とは異なる。一
方で、CePdAlは圧力下 87,88)[Fig. 3.11(b)]やPdサイトへのNi置換 89,90)[Fig. 3.11(c)]に
よって、量子臨界点付近における非Fermi液体的挙動が報告されている。本研究における
結果は、pureな CePdAlに対して磁場は、量子臨界点を誘起するチューニングパラメー
タではないことを示している。このことは、Zhaoらによる電気抵抗測定 55)において非
Fermi液体的挙動が見い出されなかったことと矛盾しない。したがって、磁場誘起相 II,

IIIにおけるC/T の増大は量子臨界性とは別の効果である。

(a)

(b) (c)

Fig. 3.11: (a)TokiwaらによるYbRh2Si2の磁場下における量子臨界現象 86)と本研究によ
る CePdAlの磁場中比熱。 YbRh2Si2の比熱は 0.06 Tにおいて 0 Kに向かって発散する
が、CePdAlの比熱はすべての磁場領域において 0 Kに向かって小さくなる。(b) Gotoら
によるCePdAlの圧力下量子臨界現象 88) (c) FritschらによるCePdAlのNi置換による量
子臨界現象 89)
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3.1.9 磁場中での重い電子状態の変化

次に磁場中での重い電子状態について考察する。まず、NMRの実験 26)からCePdAlに
は反強磁性相内においても磁気秩序を示さないサイトが存在していて、重い電子状態を形
成している可能性が指摘されていることを強調しておく。1 K以下の低温比熱 (C/T )の
温度依存性を横軸を温度の 2乗 (T 2)で示し、電子比熱係数 γを見積もった [Fig. 3.12(a)]。
B=4.0 Tはショットキー型の比熱異常が近傍にあるため γを見積もることができない。こ
のようにして得た電子比熱係数の磁場依存性をFig. 3.12(b)上図に示した。低磁場の反強
磁性相 (Phase I)内において γはBm1に向かって磁場の増加と共に増大し、3 Tでは∼0.60

JK−2mol−1に達する。また、Phase II, IIIにおい最大値 γ ∼ 0.68− 0.72 JK−2mol−1をと
る。この大きな γは反強磁性秩序の崩壊に伴う磁気揺らぎにより生じると考えられるが、
同時に電子の状態密度とも関連している可能性がある。それを検証するため、この物質
の磁場下における電気抵抗率の詳細な測定 55)から決定された電気抵抗率の温度の二次の
係数A [ρ(T ) = ρ0 +AT 2]の磁場変化を Fig. 3.12(b)下図に示した。磁場中でのA係数の
変化は、本研究で明らかになった γの変化と非常に類似していることが分かる。さらに、
Fig. 3.13に示したように γとAはKadowaki-Woods則 91)に近い関係を持ち、特に磁場
誘起相 III(B = 3.7 T)において、γが∼1 JK−2mol−1に達する重い電子状態を形成する
CeCu2Si2

92)の値に近づく。さらに高磁場領域 (B > Bm3)の常磁性相 PM’では、磁場の
増加に伴って γ, Aは共に減少するが、γは 5.0 Tの磁場中においても 0 Tと同程度の値
を持つ。また磁化M(B)はメタ磁性転移により直ちに飽和磁化は実現しない [Fig. 3.1]こ
とからも、メタ磁性転移磁場以上でも重い電子状態は完全に壊れずに残ると考えられる。
また高磁場で残った重い電子状態も磁場の増大に伴い徐々に壊れ、40 T以上の強磁場領
域に向かって磁化が飽和していく。
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Fig. 3.12: (a)本研究によって得たCePdAlの 1 K以下の低温比熱 (C/T )の温度 2乗 (T 2)

に対するプロット。実線で示したフィッティング [C/T = a+ bT 2]から電子比熱係数 γを
得る。(b)CePdAlのB ∥ cに対する電子比熱係数 γ(上図)と Zhaoらによる磁場中電気抵
抗測定 55)から得られたA係数 (下図)の磁場依存性。
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Fig. 3.13: Kadowaki-Woodsプロット 91)。赤丸がCePdAlの値を示す。C/T は 1mol当た
りの値。0 Tでは 1/3の無秩序なCeサイトが主に重い電子を担っていると考えると、無
秩序なCe当たりの値は 3倍になる。一方、A係数も散乱に寄与しているのは重い電子の
状態密度であるから、こちらもCe当たりの値は 3倍となる。ただし磁場中では重い電子
を担うCeが無秩序なCeに限らないのでこの図では得られた値をそのまま示した。

3.1.10 磁場中のエントロピー

CePdAlの低温物性を理解するためには、局在的な結晶場基底状態におけるKramers二
重項のエントロピー S = Rln2がどのように解放されていくかを調べることが大きな手助
けになる。Figure 3.14に比熱測定から得られた CePdAlのエントロピーの磁場変化をカ
ラープロットで示した。格子系の寄与はYPdAlの比熱 46)を差し引くことで取り除いてい
る。0 Tでは TNのすぐ上の温度におけるエントロピーは∼0.5Rln2である。これは f電子
のエントロピーが低温ですでに近藤効果によって減少していることを示唆している。さら
に反強磁性秩序によってエントロピーが解放されるが、幾何学的フラストレーションがあ
るために部分無秩序なサイトが反強磁性秩序相内に存在するため、1/3のCe(2)サイトで
のエントロピー S =1/3ln2のエントロピーが残る。このフラストレーションを解消する
ために部分無秩序な Ce(2)サイトに部分的な近藤状態が形成される。Figure 3.14の図中
で∼0.3Rln2となる温度に着目すると、おおよそ破線で示された T0(B), B0(T )のクロス
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オーバーが位置し、これより低温でエントロピーが∼0.3Rln2を下回る。したがって、こ
のクロスオーバーが部分無秩序なサイトの近藤状態の形成に対応している可能性がある。
また、Prokešらの中性子実験 49)からは反強磁性秩序しているにもかかわらず、非整合伝
搬ベクトル成分 τ が温度変化し c軸方向の変調周期が変わることが指摘されており、この
特異な変化も 0 Tにおいて 2 K付近でなくなり、CePdAlの反強磁性秩序は一定の周期に
固定される [Fig. 1.16(a)]。この現象も部分的近藤状態の形成に関係しているのかもしれ
ない。また、ゼロ磁場でエントロピーから近藤温度を式 (3.10)

TK ∼ 2T (S = 0.5R ln 2) (3.10)

より見積もると TK ∼ 6 Kとなる。したがって数Tの磁場によりこの近藤遮蔽は壊れ始め
るだろう。興味深いことに、T > TNでエントロピー Sを磁場の関数として見ると、測定
した最低温 0.34 Kから 3.2 Kまでの広い温度範囲で 3-4 T付近で最大値をとることが分
かる [Fig. 3.14]。この振る舞いは、磁場によりエントロピーを解放する反強磁性秩序、お
よび部分的な重い電子状態の形成の両方を抑制したことにより生じていると解釈できる。
磁場中における大きなエントロピーを解放するために低温領域にさらなる重い電子状態
を有する特異な磁場誘起相が発現すると考えられる。

[T]

[K
]

 // 

ln2

Fig. 3.14: 本研究によって得たCePdAlの磁場中エントロピー Sのカラープロット

3.1.11 比熱測定から決定した相図と先行研究による相図の比較

最後に、本研究における比熱測定で得た相図と、Zhaoらによる電気抵抗率および ac磁
化率から得た相図を比較検討する。我々の相図には低磁場の反強磁性相に、相内を二つの
領域 (I, I’)に分ける T0, B0におけるブロードな異常として観測されたクロスオーバーが
ある。これにより幾何学的フラストレートにより生じる部分無秩序サイトのエントロピー
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は近藤効果によって解消されると考えている。一方、Zhaoらの電気抵抗や ac磁化率の測
定では、この付近に異常は観測されていない。また、メタ磁性転移付近の相図にも違い
がある。我々は、メタ磁性転移による Phase I-IIIおよび PM’ phaseの相境界は反強磁性
転移 TN(B)にマージしていくと考えているが、Zhaoらは高磁場相 Cの周りを相 B,Dが
ドーム状に覆っていると考えている。また、彼らの相図では例えば 0.5 Kで 5 Tまで磁場
を印加すると 5つの相転移が観測されるはずであるが、我々の 0.48 Kにおけるメタ磁性
転移付近の詳細な比熱測定 [Fig. 3.8(a)]では 3つの異常しか観測されず、高磁場の相境界
D-P, および P-Eにおいては比熱に異常はない。したがって、もし 5つの相が存在するの
であれば、これらの相間のエントロピーの差は非常に小さいのかもしれない。さらに彼
らはPhase Dに磁場誘起のスピン液体相の可能性を指摘している。我々の比熱測定では、
その磁場領域において、ショットキー型の比熱異常があり、エントロピーは低温で 0に向
かって減少する [Fig. 3.14]。したがって、0 Kにおける残留エントロピーが期待されるス
ピン液体相を支持する結果は得られていない。これらの差は、測定する手法による測定感
度によって生じている可能性があるので、CePdAlの磁場中の振る舞いを理解するには、
他の手法によるさらなる研究が必要であると考えている。

(a) (b)

Fig. 3.15: (a)本研究と (b)Zhaoらの報告によるCePdAlの温度磁場相図の比較
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3.2 実験結果と考察：UNi2Al3

3.2.1 MPMSを用いた試料の評価

以下の章では、UNi2Al3のメタ磁性転移について述べる。単結晶UNi2Al3は試料育成が
難しく 93)、反強磁性転移温度や超伝導転移温度は試料依存が大きい。そこでまず、本測
定で用いたUNi2Al3の単結晶試料に対する評価を磁化率の測定から行った。MPMSを用
いて行った磁化率 (M/B)の T = 1.8 Kから 300 Kの温度依存性を Fig. 3.16に、30 K以
下の低温領域を拡大したものを Fig. 3.17(a)に示す。UNi2Al3に磁化率の温度変化は非常
に特徴的で、反強磁性転移 (TN ∼ 3 K at 0.5 T)による折れ曲がりのほか、非常にブロー
ドな極大 (Tχmax ∼105 K)と極小 (Tχmin ∼27 K)が存在する。このブロードな極大、極小
を含む高温の振る舞いは、7 Tの磁場までほとんど変化しない。一方で、反強磁性秩序に
よる折れ曲がりは、3 Tから 5 Tで低温にシフトし、測定した温度領域 (T >1.8 K)では観
測できなくなる [Fig. 3.16(a)]。より詳細な磁場中における反強磁性転移付近の磁化率測
定の結果を Fig. 3.17(b)に示した。ネール点 (TN)は磁場の増大に伴って徐々に低温に抑
制され 3.8 Tから 4.0 Tの間で測定の最低温 1.8 Kを下回る。Figure 3.24に磁場温度相図
として転移温度をまとめた。本研究で用いた単結晶UNi2Al3の反強磁性は転移温度をゼロ
温度に外挿するとおよそ 5 T程度の磁場で壊れ、高温の常磁性相に相転移する。以上の結
果を以前の報告と比べると、反強磁性転移温度と臨界磁場は、以前の報告 56,61,93,114,115)

と比べて低い。反強磁性転移温度は、先行研究でも試料依存が大きく 93)、やはり試料育
成が難しいと考えられる。一方で、ブロードな極大、極小に関しては先行研究においても
差があまりなく、本研究で用いた単結晶試料もそれらの報告と非常に良い一致を示す。磁
化率の極大現象に由来するメタ磁性の有無の評価にこの単結晶試料を用いた。
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μ

Fig. 3.16: 1.8-300 KのUNi2Al3の磁化率の温度変化。データは 0.5× 10−3µB/T ずつオフ
セットされている。
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Fig. 3.17: (a) Figure 3.16の低温部 (0-30 K)の拡大図。データは 0.5 × 10−3µB/T ずつオ
フセットされている。 (b)反強磁性転移付近の詳細な磁化率。データは 0.05× 10−3µB/T

ずつオフセットされている。
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Fig. 3.18: UNi2Al3の反強磁性のB ∥[112̄0]に対する相図
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3.2.2 パルス強磁場を用いた磁化測定の結果

次にパルス磁場を用いた単結晶UNi2Al3の磁化容易軸B ∥[112̄0]に対する 75 Tまでの
磁化測定について述べる。本研究において、UNi2Al3のメタ磁性の存在を強く示唆する結
果を得た [Fig. 3.21]。UNi2Al3のメタ磁性は、これまで発見例がなく非常に重要な結果で
あると考えているため、まず実際に測定される信号から磁化曲線を得る過程を示すことに
する。
パルス磁場中では特に磁場発生直後、ピックアップコイルに非常に大きな磁場由来のノ
イズが入ってしまう。このノイズのために、75 Tのパルス磁場発生による測定のみで全
磁場領域に対する磁化過程を得るのは難しい。そこで、B ∼ 5 T, ∼ 15 T, ∼ 40 T, ∼ 60

Tのように低磁場の測定を行い、高磁場の結果とつないでいく。ここでは低磁場の測定の
例として、60 Tまでの磁化測定の結果 (raw data)をFig. 3.19に示した。磁化測定は、試
料をピックアップコイルに入れた状態 (sample in)の信号（赤線）と抜いた状態 (sample

out)の信号（黒線）の差をとることで、試料以外（バックグラウンド）の寄与を取り除
き、試料の磁化 (M)由来の誘導起電力を検出している。Figure 3.19上図に示したように、
sample inの信号と sample outの信号には明確な差があるため、本測定で用いた単結晶
UNi2Al3の試料の磁化由来の信号 (緑線)が、バックグラウンドに対して十分大きく、測
定が可能であることが分かる。また磁化の時間微分 dM/dtの振る舞いは、以下で書き表
せる。

dM

dt
=

dM

dB
× dB

dt
(3.11)

したがって、磁化が磁場に対して線形（dM/dB = const）な常磁性物質の場合、磁化の
時間微分 dM/dtは磁場の時間微分 dB/dtと相似形になる。Figure 3.19で示したように、
dM/dt(緑線)は、ほとんど dB/dt(青線)と相似形で、この結果はUNi2Al3の磁化過程が
60 Tの磁場まで異常を示さず、ほとんど磁場に線形に磁化が増大することを示している。
次に Fig. 3.20に 75 Tまでの測定の結果を示す。75 Tの sample out（SO)は、測定時
に電磁石の破壊が伴い、データが得られなかったため 60 T測定時のものを最高到達磁場
の比を定数倍して用いた。

SO75T = SO60T × B75Tmax

B60Tmax

(3.12)

sample inの信号（赤線）は磁場の最高到達点付近において 60 Tまでの測定時とは明ら
かに異なり、磁場の頂上付近で信号の増大と頂上における信号の反転が観測されている。
sample inと sample outの信号との差をとって得られた dM/dt(緑線)は磁場の頂上付近
で dB/dt(青線)から大きく逸脱している。したがって、これは磁化が高磁場領域で非線形
に増大することを意味する。磁場の頂上付近の dB/dtが最も小さくなるなる領域で、大
きな正の信号が検出され、最高到達点で信号が対称に反転することから、磁場に対して非
線形な磁化の大きな増大がヒステリシスなく存在するということを示唆している。
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Fig. 3.21(a)に、75 Tまでの測定で得られた dM/dtを時間積分して磁化を求め、磁場
に対してプロットした。先述した理由により各測定の低磁場のデータは試料の磁化を反映
した結果は得られない。そこで磁化の傾きが他のデータと重なる磁場まで、データをカッ
トし、各測定のデータ同士をつないでいる。また、磁場の上昇過程と下降過程でデータに
差が生じているが、パルス磁場発生中の試料の温度変化や sample inの信号と sample out

の信号でバックグラウンドが完全に打ち消せていないために生じるもの出ると考え、上昇
過程と下降過程で平均した [Figure 3.21(b)]。UNi2Al3のB ∥[112̄0]に対する磁化は、60 T

まではほとんど直線的で、30 T付近では∼ 0.010µB/T程度の傾きで増大し、60 Tで 0.63

µB/Uに達する。この値は結晶場がない場合のどの価数のウランイオンの磁気モーメント
（3.62 µB for U3+, 3.58 µB for U4+, 2.54 µB for U5+）と比較しても非常に小さい。しかし、
65 T付近から直線からの逸脱が顕著になり、70 Tを超えると磁場の急激な上昇（メタ磁
性）が観測されている。最高到達磁場B=75.3 Tでの磁化の値は 1.1 µB/Uであるが、磁
化はまだ上昇し続けている。本研究では、東京大学物性研究所で実用可能な最高磁場まで
測定を行った。しかしメタ磁性の観測には成功したものの、メタ磁性の全景を得ることは
現時点ではできていない。
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Fig. 3.21: 75 Tまでの単結晶UNi2Al3の容易軸B ∥[112̄0]に対する磁化曲線。(a)低磁場
と高磁場の測定結果をつなぐことによって得た磁化曲線　 (b)さらに磁場の上昇過程と下
降過程の結果を平均することによって得た磁化曲線



3. 実験結果と考察 69

次に、UNi2Al3の磁化の高磁場での振る舞いをさらに調べるために、60 Tまでのパル
ス磁場中で行った様々な温度における磁化測定の結果をFig. 3.22に示す。1.3 K, 4.2 Kの
低温領域ではUNi2Al3の磁化は 60 Tまでほとんど直線的に増加すのに対して、磁化率が
極小 (Tχmin ∼27 K)となる 20 Kから 54 Kまでの温度領域での磁化は、60 Tまでの磁化
測定でも明らかに直線から逸脱するのが分かる。それに伴って、磁化率の極小により抑制
されていた磁化が回復する。さらに高温の 81-105 Kでは磁化は直線的で、131 Kではむ
しろ上凸にも見える。この振る舞いの変化は、さらに高磁場にあるメタ磁性転移が関係し
ていると考えられる。
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Fig. 3.22: 様々な温度における 60TまでのUNi2Al3の容易軸B ∥[112̄0]に対する磁化曲線
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3.2.3 UPd2Al3の磁化過程との比較

UPd2Al3はUNi2Al3と同じ結晶構造を持ち、反強磁性秩序や、その秩序内に超伝導が
存在するなど類似点が多い。UPd2Al3の磁化過程と本研究で得たUNi2Al3の磁化過程を
Fig. 3.23で比較する。UPd2Al3の磁化過程はすでに詳細に測定されている 73,94)が、我々
の手法で改めて測定した結果を Fig. 3.23に示す。
UPd2Al3の磁化は、10 Tまではほとんど直線的に増大し、18 Tでメタ磁性転移が起こ
る。その時、磁化は 0.5 µB/Uから 1.5 µB/Uまで不連続に変化する。高磁場領域では磁場
の増大に対して変化がなくなり飽和しているように見える。一方、UNi2Al3の磁化は 60 T

の強磁場領域までUPd2Al3の 1/3程度の傾きで直線的に増大し、70 T付近から滑らかに
メタ磁性転移が始まる。磁化の値は、60 Tでは 0.6 µB/U、70 Tで 0.8 µB/Uと増大する。
さらに高磁場でも磁化は上昇し続けており、75 Tで 1.1 µB/Uに達するが、まだメタ磁性
転移の途中である。もし、UPd2Al3と高磁場相の性質や、飽和磁化が同程度であると考え
るならば、UNi2Al3の磁化はさらに 0.4 µB/U程度増大する。また、メタ磁性転移の始まり
が、70 Tだと仮定すれば、メタ磁性転移による磁化の変化は∆M ∼ 1.5− 0.8 = 0.7µB/U

であるから、75 T付近がこのブロードなメタ磁性転移のおおよその中間地点であると考
えられる。したがってこの物質のメタ磁性の全景をとらえるには、80 T以上の磁場が必要
となる。このような強磁場が実用可能な設備は現在国内にはない。したがって、UNi2Al3
の強磁場相のさらなる理解には、転移磁場を小さくするようなアプローチが必要不可欠で
ある。
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Fig. 3.23: B ∥[112̄0]に対するUNi2Al3とUPd2Al3の磁化曲線の比較
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次に UNi2Al3と UPd2Al3における、反強磁性とメタ磁性の関連性について考察する。
Figure 3.24に赤色で示したように、UNi2Al3の反強磁性は 5 T程度の磁場で壊れてしま
うことや、反強磁性転移によって秩序する磁気モーメントの大きさが 0.24 µB/U

60)とメタ
磁性により期待される磁化の変化∆M ∼ 0.7µBと比べて 1/3程度に小さいことなどから、
75 Tにおけるメタ磁性転移と反強磁性の関連性はほとんどないと考えられる。このよう
にメタ磁性が反強磁性とあまり関係が深くない点がUPd2Al3とは大きく異なる。Figure

3.24の相図に青色で示したように、UPd2Al3の磁化率の極大温度以下でメタ磁性が観測
される。したがって、他の重い電子系メタ磁性物質と同様に f 電子の遍歴性の変化に対
応したメタ磁性であると考えられる。このメタ磁性が起こる磁場は、反強磁性転移温度以
下では鋭いメタ磁性転移に変貌し、反強磁性の相境界をなす。このメタ磁性転移により低
温の反強磁性相から高温の常磁性相に連続的な相へ相転移し、∆M ∼ 1.0 µB/Uの大きな
磁化の不連続な上昇を伴う。∆M ∼1.0 µB/Uが反強磁性秩序する磁気モーメントの大き
さ 0.85 µB/U

64)と近いことからも、UPd2Al3の反強磁性とメタ磁性転移は非常に良く関
連しているのではないかと考えられているが、その関係性はよくわかっていない。この関
係を明らかにするためには、反強磁性と磁化率の極大現象を段階的に分離する研究は非常
に価値があると考えられる。
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Fig. 3.24: UPd2Al3の反強磁性転移に関する相図 65,72,95)(青)と本研究で用いた UNi2Al3
の反強磁性転移に関する相図の比較
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3.2.4 メタ磁性と磁化率の極大現象

高磁場中の磁化率の極大現象とメタ磁性の関係性について考察する。Figure. 3.25に、
様々な温度における磁化曲線 [Fig. 3.22]から得た高磁場の磁化率の温度依存性を示した。
7 T以下の低磁場では、ほとんど磁場依存性のない [Fig. 3.16]磁化率の極大温度Tχmaxは、
10 T以上の領域において磁場の増加と共に徐々に低温に浴せされていきメタ磁性が発現
する。Tχmaxのこのような振る舞いは、他のウラン化合物メタ磁性体URu2Si2

112,113)[Fig.

3.26(a)]、UPt3
96)[Fig. 3.26(b)]やUPd2Al3

94)においても観測されており、これらの物質
におけるメタ磁性転移は、磁化率の極大現象という共通の性質から生じると考えられる。
しかしながら、メタ磁性転移における磁化の振る舞いは物質間で大きく異なり、低磁場側
が何らかの秩序相になっているURu2Si2やUPd2Al3が一次転移的であるのに対して、無
秩序なUPt3とUNi2Al3ではクロスオーバーになる。また、Fig. 3.27に示したBm/Tχmax

も多くのメタ磁性体でばらつきがみられる。これらの事実は、重い電子系メタ磁性体にお
いて低温での磁化率の減少の起源が、全く同じではないことを示唆しているのかもしれ
ない。
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113) (b)UPt3

96) の高磁場における磁化率の温度依存性

Figure 3.27でUNi2Al3のメタ磁性転移磁場Bmと磁化率の極大温度Tχmaxの関係を他の
重い電子系メタ磁性体における相関関係と比較した。UNi2Al3は他の多くの重い電子系メ
タ磁性体のBmと Tχmaxが属するBm = 0.8− 1.6Tχmaxの領域に非常に近いところに位置
することが分かる。したがって、UNi2Al3におけるメタ磁性転移は、磁化率の極大現象に
伴うものであり、メタ磁性転移磁場Bmと磁化率の極大温度 Tχmaxの比Bm/Tχmax ∼ 0.71

は、CeRu2Si2の∼0.78に非常に近い。また、CeRu2Si2と同様に、磁化はメタ磁性転移磁
場において滑らかに増大するクロスオーバーのように見え、ヒステリシスも存在しない
34,97)。さらに低磁場相には磁気秩序がない 98)など類似点が多い。CeRu2Si2のFermi面は
メタ磁性転移より低磁場では、f 電子を遍歴的に扱った場合のバンド計算によく合う 35)。
一方で、メタ磁性転移より高磁場領域では、f電子がバンドに寄与しない（f電子のない）
場合の LaRu2Si2の Fermi面と酷似する 36)。そのため、CeRu2Si2のメタ磁性転移は、4f

電子の遍歴性が弱まり、局在性が高まるようなFermi面の変化に対応していると考えられ
ている。UNi2Al3のメタ磁性転移も同様に、5f 電子の遍歴性の変化による Fermi面の変
化に対応している可能性がある。UNi2Al3の高磁場相の研究には 80 Tを超えるような非
常に強い磁場が必要となる。しかしながら、このような磁場発生は容易ではなく、さらに
その磁場下での測定は多くの制限が存在するため、転移磁場を下げるアプローチが必要と
なる。そこで、次の章で示すB=18 Tにメタ磁性を示すUPd2Al3とUNi2Al3の中間物質
U(Pd,Ni)2Al3の研究を行った。さらに、UNi2Al3は反強磁性転移温度が約 4 K、磁化率の
極大温度は 105 Kであるので、UPd2Al3にNiを置換していくと２つの現象を段階的に分
離できると考えられるため、UPd2Al3のメタ磁性で明らかでない反強磁性の役割を明ら
かになることが期待できる。
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3.3 実験結果と考察：U(Pd,Ni)2Al3

3.3.1 磁化率の測定結果

Figure. 3.28に単結晶U(Pd1−xNix)2Al3の容易軸 [112̄0]方向にB =0.5 Tの磁場を印加
して測定した磁化率の依存性を示した。UNi2Al3(x =1.0)は反強磁性転移温度が強磁場磁
化測定を行った試料よりも高い結晶が見つかったので、その単結晶試料を用いた磁化測定
の結果を示した。磁化率はNiのドープ量の増大に伴って、低温領域の磁化率の大きさは減
少し、UNi2Al3に近づいていく。また磁化率の極大温度もUPd2Al3の Tχmax = 35 K56)か
ら、x =0.30で 38 K、x =0.50で 48 K、x =0.75で 67 KとNiのドープ量の増大に伴って
高温にシフトしていく。また、UNi2Al3には磁化率の極大温度より低温で極小値を持ち、
低温で磁化率が再び増大する振る舞いが観測されるが、他の組成ではそのような振る舞い
は観測されない。高温 (T >140 K)領域の磁化率は、Ni置換に伴い磁化率が抑制されてい
ることが分かる。
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Fig. 3.28: 単結晶 U(Pd1−xNix)2Al3 の B ∥ [112̄0] に対する磁化率の温度依存性。
UNi2Al3(x =1.0)のみB ⊥ cの磁化率。
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低温領域での磁化率の温度依存性を Fig. 3.29に示した。磁化率の極大に近いために不
明瞭な折れ曲がりとして観測される反強磁性転移は、母物質UPd2Al3の TN = 15.4 Kか
ら x =0.30で TN =15.9 K、x =0.50で TN =16.7 K、x =0.75では TN =13.8 KとUNi2Al3
に向かって単純に減少せず、x =0.50で最大値をとる。このような振る舞いは多結晶試料
においても報告例があり 59)、U(Pd1−xNix)2Al3の中間領域では本質的な変化であると考
えられる。UNi2Al3の反強磁性転移温度は、TN ∼ 4 K程度なので、さらにNiをドープす
れば、転移温度は低温にシフトするだろう。磁化率の測定では極大現象により、反強磁性
転移による磁化率の折れ曲がり点が明瞭ではないので、比熱測定による再評価を行い転移
温度を定める [Fig. 3.31]。
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Fig. 3.29: 磁化率の温度依存性の低温部分の拡大図
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3.3.2 高温領域の磁化率

高温領域の磁化率の温度依存性をキュリー・ワイス則を用いて解析する。

χ =
C

T − θp
, C =

NAµ
2
eff

3kB
(3.13)

C はキュリー定数、θp、NA、µeff、kBはそれぞれワイス温度、アボガドロ数、有効磁気
モーメント、ボルツマン定数を表す。磁化率の逆数を温度に対してプロットし、高温部を
直線でフィットした結果を Fig. 3.30に示した。母物質UNi2Al3は 300 Kでもキュリーワ
イス則を示さないのでフィッティングは行っていない。フィッティングから求めた有効磁
気モーメント µeffとワイス温度 θpをTable 3.2にまとめた。有効磁気モーメントの大きさ
はおよそ 3.5-3.6 µBの範囲であまり変化はない。U3+イオンとU4+イオンの磁気モーメン
トはそれぞれ、3.62 µB, 3.58 µBであるから、有効磁気モーメントからではUイオンがど
ちらの価数をとっているか区別が付かない。一方、ワイス温度はNi置換により絶対値が
単調に増大する。負のワイス温度は高温における局在スピン間の反強磁性的な相関の大き
さを表しており、低温における反強磁性転移温度のNi置換による上昇に関係している可
能性がある。

Table 3.2: 磁化率のキュリーワイスフィットから求めた有効磁気モーメント µeff とワイス
温度 θp

U(Pd1−xNix)2Al3 µeff [µB] θp [K]

UPd2Al3(x=0) 3.63 -43.4

x=0.30 3.54 -47.6

x=0.50 3.56 -55.0

x=0.75 3.62 -92.3
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3.3.3 比熱の測定結果

U(Pd1−xNix)2Al3のNi=0.10, 0.30, 0.50, 0.75に対する低温の比熱測定の結果をFig. 3.31

に示す。Geibelらにより報告されている母物質UPd2Al3の比熱も比較のために図中に赤
線で示した。すべての組成で反強磁性転移が比熱の異常として明瞭に観測されており、反
強磁性転移温度 TNは比熱の異常の最大値をとる温度で定義すると、x =0.10で TN =14.8

K、x =0.30で TN =15.8 K、x =0.50で TN =15.9 K、x =0.75では TN =13.3 Kと磁化率
の折れ曲がりにより定めた温度と比べると 1 K程度低温にあるが、Niドープ量の増大に
伴い、x =0.50で最大値をとる振る舞いはコンシステントである。また、比熱の異常の大
きさ∆C/T を TNにおける比熱の最大値と T > TNの領域の比熱の極小値の差で定義する
と、そのNi濃度変化は Fig. 3.32となる。∆C/T は x =0.1で最大値をとり、それ以上の
Ni濃度領域では徐々に小さくなる。ThPd2Al3の比熱の詳細な報告はこれまでなく、格子
の寄与を差し引いた磁気比熱の絶対値で議論することはできないが、反強磁性転移によ
り、エントロピーは比熱C/T の温度積分値だけ変化するだろう。その変化量は秩序する
モーメントの大きさに依存すると考えられるので、比熱の異常の大きさが x =0.1で最大
値をとることや TNがNi濃度の変化に対して最大値をとることは、磁化率の極大温度の変
化から予想される 5f 電子の遍歴性を高めるというNi置換効果とは単純には相容れない。
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Fig. 3.31: U(Pd1−xNix)2Al3の x =0.10, 0.30, 0.50, 0.75に対する低温の比熱の測定結果。
UPd2Al3の比熱（赤線）は文献 57)を参照。
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Fig. 3.32: U(Pd1−xNix)2Al3 の反強磁性転移点における ∆C/T の Ni 濃度依存性。
UPd2Al3

57)とUNi2Al3
66)は文献を参照。
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3.3.4 置換効果

U(Pd1−xNix)2Al3における磁化率の極大温度 Tχmax、および反強磁性転移温度 TNのNi

濃度依存性を Fig. 3.29に示した。磁化率の極大温度 Tχmaxは xの増大と共に単調に増大
していく。最近、UPd2Al3の角度分解光電子分光実験により、この比熱の極大より高温
（T = 100 K）と低温で (T = 20 K)の 5fバンドのエネルギーが測定され、T = 100 K付近
では 5f 電子のバンドが Fermi順位の下に位置しており、局在的であったものが、T = 20

Kでは Fermi順位付近にエネルギーが変化し、遍歴性を獲得することが明らかにされて
いる 71)。したがって、U(Pd1−xNix)2Al3において Ni置換は、c-f 混成を強め、高温から
遍歴性を獲得させる効果があると考えられる。一方、反強磁性転移温度もNi置換により
x =0.50で最大値をとるような振る舞いが観測されることから、c-f 混成が増大したこと
により磁気秩序をもたらすRKKY相互作用も強められていると考えられる。

20

15

10

5

0

T
N
 [
K

]

1.00.80.60.40.20.0

x

140

120

100

80

60

40

20

0

 [K
]

U(Pd1-xNix)2Al3

Tχmax

TN

UPd2Al3(x=0)

      C. Geibel et al.

UNi2Al3(x=1)

      N. Tateiwa et al.

T
χ
m

a
x

Fig. 3.33: (a)U(Pd1−xNix)2Al3の比熱から求めた反強磁性転移温度 TNと磁化率の極大温
度 Tχmax。UPd2Al3とUNi2Al3の比熱測定による TNは文献 57,66)を参照。

このような近藤効果とRKKY相互作用の競合はDoniach相図 4,119)[Fig. 3.34]で表せら
れる。近藤効果の特性温度 TKとRKKY相互作用の特性温度 TRKKYはそれぞれ c-f 混成
(Jc−f )の増強により高められるが、Jc−f 依存性が互いに異なり、TKと TRKKYの大小関係
が c-f 混成を強めると逆転する。このような点近傍では反強磁性転移温度は最大を持つよ
うな振る舞いを示すことが知られている。したがってUPd2Al3は元々、RKKY相互作用
が近藤効果に対して優勢な物質で、Ni置換により Jc−f が増強され近藤効果が拮抗するよ
うになり、反強磁性転移温度が最大値をとったのち、さらにNi置換を行うことで反強磁性
転移温度は絶対零度へ近づく。そして量子臨界点近傍にUNi2Al3(x=1.0)が存在すると考
えられる。また、この描像ではUPd2Al3およびUNi2Al3はともに TRKKY > TKであるこ
とになる。しかしながら、どちらの物質も重い電子的な振る舞いや超伝導性などが見いだ
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されており矛盾しているように思われる。この矛盾は、近年 Satoらによって提案されて
いるUイオンの 5f 電子の 2重性 118)により説明が与えられている。Satoらは、UPd2Al3
中におけるUイオンの 3つの 5f 電子は、大きな磁気異方性など局在的な性質を担う 2つ
の 5f と重い電子的挙動と超伝導性を担う伝導電子とよく混成する 1つの 5f 電子に分け
られると考えた。したがって、Ni置換により局在的な性質を担う 2つの 5f 電子の遍歴性
が増したと考えられる。

UPd
2
Al

3
UNi

2
Al

3

Ni置換？

Fig. 3.34: Doniach相図 4,119)。U(Pd1−xNix)2Al3における反強磁性転移温度の振る舞いを
よく表している。

メタ磁性に対する置換効果を推測する。Figure 3.35(a)に示したように磁化率の極大温
度 TχmaxのNi置換により上昇する。これをUNi2Al3から見ると、Pd置換により Tχmaxが
低温にシフトすることになる。例えば x = 0.75では Tχmax ∼ 67 Kであるから、UNi2Al3
のメタ磁性の臨界磁場Bmと Tχmaxの比Bm/Tχmax ∼ 0.71からBm ∼ 47 Tとなるだろう。
したがって 80 T以上の磁場領域に存在するため、あらゆる測定が困難なUNi2Al3の高磁
場相に対する理解が進められることが期待できる。さらに、Tχmaxと TNがNiドープによ
り、段階的に分離していくことが Fig. 3.35から分かる。UPd2Al3のメタ磁性転移は低温
で反強磁性相境界をなすことが分かっているが、それら関係性が明らかではなかった。こ
の関係性について中間物質 U(Pd1−xNix)2Al3のメタ磁性を系統的に調べることで理解が
進むことが期待できる。
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Fig. 3.35: (a)同じ温度スケールで表したU(Pd1−xNix)2Al3の比熱から求めた反強磁性転移
温度 TNと磁化率の極大温度 Tχmax (b)T ∼ 4.2 K, B ∥[112̄0]に対するUNi2Al3とUPd2Al3
の磁化過程
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3.3.5 U(Pd1−xNix)2Al3の磁化過程

最後に、U(Pd1−xNix)2Al3の x =0.30, 0.50, 0.75の T ∼ 4.2 K, B ∥[112̄0]に対して行っ
た磁化測定の結果をFig. 3.36に示す。上図は磁化 (M)の磁場 (B)依存性、下図は微分磁
化 (dM/dB)の磁場依存性をそれぞれ示した。図には、比較としてUPd2Al3、UNi2Al3の
磁化過程と微分磁化もそれぞれ示した。U(Pd1−xNix)2Al3の磁化はどの組成においてもメ
タ磁性を示し、その臨界磁場は x =0.30に対してBm=22 T、x =0.50に対してBm=28 T、
x =0.75に対して Bm=41 Tと Ni置換により高磁場にシフトする。また、UPd2Al3の臨
界磁場での非常に鋭いメタ磁性は Ni置換により徐々に広がりを持つようになり、ブロー
ド化していくことが分かる。x = 0.30と x = 0.75は理由はまだ明らかではないが、メタ
磁性前後での磁化の変化が小さい。x = 0.50に対しては、いくつかの異なる試料で磁化
過程を再現したので、磁化の値は信頼性が高いが、x = 0.30と x = 0.75については異な
る試料での磁化過程の再現性は確かめられていない。したがって、小さな磁化の変化が本
質であるかは、今後さらなる研究が必要である。本論文中では置換物質U(Pd1−xNix)2Al3
の臨界磁場のみに着目した。
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Fig. 3.36: U(Pd1−xNix)2Al3のB ∥[112̄0]に対する磁化過程（上図）と微分磁化 (dM/dB)

の磁場依存性（下図）。下図でUPd2Al3はメタ磁性転移により微分磁化が非常に大きくな
るため 0.2倍して表示している。
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3.3.6 U(Pd1−xNix)2Al3のメタ磁性に対するNi置換効果

メタ磁性と反強磁性秩序、および磁化率の極大現象の関係を調べるために、Fig. 3.37に
反強磁性転移温度TNと磁化率の極大温度Tχmaxとメタ磁性の臨界磁場BmのNi濃度依存性
を示した。メタ磁性の臨界磁場は、Ni濃度の上昇に対して、単調に増大する。この振る舞い
は、x = 0.5で最大値を持つ、TNとは異なる。このことから、観測されたU(Pd1−xNix)2Al3
のメタ磁性の臨界磁場に対しては、反強磁性転移温度の変化は影響を与えないことが分
かる。しかしながら、U(Pd1−xNix)2Al3のメタ磁性は反強磁性秩序の崩壊を伴うUPd2Al3
の一次転移的なメタ磁性から、Ni置換によりUNi2Al3の常磁性状態からのブロードなメ
タ磁性に徐々に変化していくことから、反強磁性秩序がメタ磁性に関係していることは
否定できない。また、例えば x = 0.75の組成では、反強磁性転移温度は 13 Kであるにも
かかわらず、磁化過程には、磁化率の極大現象由来のメタ磁性のみ観測される。したがっ
て、この物質で反強磁性秩序がどの磁場で消失しているかまだ明らかではない。これは、
x = 0.50や x = 0.30でも同様に明らかではない。反強磁性転移は高温の無秩序相と低温
の秩序相間で対称性の変化を伴うから、反強磁性秩序相は、相図上で閉じた領域をなす
必要がある。一方で、UNi2Al3のメタ磁性は対称性が変わらないクロスオーバーであるか
ら、相境界が臨界終点を持ち、途切れても良い。したがって、メタ磁性が反強磁性と磁化
率の極大現象のどちらに由来するのかを確かめるには、磁化の磁場依存性を様々な温度で
測定し、メタ磁性に対する温度磁場相図を決定することが、重要な情報を与えるだろう。
一方、TχmaxとBmのNi濃度に対する変化は非常に酷似する。したがって、観測された
メタ磁性は磁化率の極大現象が密接に関係していることが明らかである。Table 3.3に示
したように、メタ磁性の臨界磁場 Bmと磁化率の極大温度 Tχmaxの比は UPd2Al3の 0.51

から Ni置換により UNi2Al3 の 0.71に向かって増大していく。また、Fig. 3.38で示し
たように、磁化率の極大温度とメタ磁性の臨界磁場は、多くの重い電子系メタ磁性物質
と同じような比例に近い関係を示し、Ni置換により系統的に高温・高磁場領域に変化す
る。U(Pd1−xNix)2Al3の x = 0.50と x = 0.75の間には、隠れた秩序からメタ磁性を示す
URu2Si2も存在していて、非常に興味深い。今後、U(Pd1−xNix)2Al3のメタ磁性のさらな
る研究が進めば、URu2Si2や他のメタ磁性体の理解も進むと期待できる。

Table 3.3: U(Pd1−xNix)2Al3のメタ磁性の臨界磁場Bmと磁化率の極大温度 Tχmax、およ
びそれらの比Bm/Tχmax

U(Pd1−xNix)2Al3 Bm Tχmax Bm/Tχmax

UPd2Al3(x=0) 18 T 35 K 0.514(2)

x=0.30 22 T 38 K 0.578(9)

x=0.50 28 T 48 K 0.583(3)

x=0.75 41 T 67 K 0.611(9)

UNi2Al3(x=1.0) ∼75 T 105 K 0.714(2)
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Fig. 3.37: 反強磁性転移温度 TNと磁化率の極大温度 Tχmaxおよびメタ磁性の臨界磁場Bm

のNi濃度依存性
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Fig. 3.38: U(Pd1−xNix)2Al3に対する磁化率の極大温度 Tχmaxとメタ磁性の臨界磁場 Bm

の相関関係と他の重い電子メタ磁性体 99–111)との比較。
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4 総括と今後の展開
以下に本研究で明らかになったことをまとめ、今後の展開を示す。

4.1 CePdAl

4.1.1 強磁場磁化測定

単結晶試料を用いて行った 50 Tまでの磁化測定により、容易軸方向の磁化が 1.6 µBに
飽和し、一段目のメタ磁性転移磁場Bm1付近で、飽和磁化の 1/3の磁化値に達すること
が分かった。さらに、磁化の角度依存性から磁場誘起相は Ising型の磁気異方性を有する
こと、低磁場の部分的な反強磁性相には、c軸方向に磁場に比例して大きさが変わる磁気
モーメントが存在することを明かにした。低磁場相では反強磁性的に秩序している 2/3サ
イトの磁気モーメントからの磁化に対する寄与は小さいと考えられることから、無秩序
な 1/3のCeサイトの磁気モーメントが低磁場相における磁化を担っていると結論付けた。
無秩序なサイトで磁気モーメントの大きさが変化していることから、部分無秩序なサイ
トにおいて重い電子状態を形成するというNMR実験から提案を支持する。この重い電子
状態は磁場により壊れ、無秩序なサイトに磁気モーメントを復活させる。これにより解消
されていたフラストレーションの効果が再び現れ、エントロピーが非常に大きい状態とな
り、その磁気熱量効果により 1 K以下の低温で見い出されているメタ磁性転移が、初期温
度 1.3 Kの磁化測定において観測された。

4.1.2 磁場中比熱測定

メタ磁性転移磁場付近の詳細な比熱測定を行い、相図の決定、およびメタ磁性転移付近
の定量的なエントロピーの評価を行った。低磁場の部分的な反強磁性相 (Phase I)内には
クロスオーバーが存在し、その温度付近で∼0.3 Rln2のエントロピーが解放されること
が明らかになった。このクロスオーバーは、反強磁性相内で無秩序な 1/3のCeサイトに
おけるエントロピー 1/3Rln2を重い電子状態を形成することで解放していると解釈でき、
NMR実験からの提案を支持する。部分的な重い電子状態は磁場により崩壊し、Bm1付近
で飽和磁化のおよそ 1/3の磁化が現れ、高磁場相が誘起される。さらに磁場誘起相の直上
の温度領域ではエントロピーが最大値を持つことが明らかになった。この大きなエントロ
ピーは、磁場により反強磁性秩序、および部分的な重い電子状態の形成の両方を抑制した
ことにより生じていると解釈できる。磁場によって増大したエントロピーを解放するため
に低温領域に磁場誘起相 II, IIIが発現する。また電子比熱係数 γの磁場依存性は、Bm1に
向かって増大していき、磁場誘起相で∼0.72 JK−2mol−1の最大値を持つ。この γの増大
は、どの磁場下においても比熱が絶対零度に向かって発散しないことから量子臨界点に由
来するものではない。また過去の報告による電気抵抗率の二次の係数Aも同様に磁場誘
起相に向かって増大し、∼14 µΩcmK−2の大きい値を示す。このA係数と本研究による γ

はKadowaki-Woods則に近い関係を持つため、磁場誘起相は重い電子状態を形成する特
異な相であることが分かった。さらに高磁場領域では、大きな γとA係数は急激に減少
に転じることから、このような特異な相は 3-4 Tにのみ発現することが明らかになった。
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4.1.3 今後の展開

本研究では磁場誘起相が Ising型の磁気異方性を有し、低磁場相よりも重い電子状態を
形成することを明らかに出来たが、その基底状態や磁気構造の詳細についてはまだわかっ
ていない。今後、磁場下の中性子実験や、理論計算などにより高磁場相の基底状態や磁気
秩序、重い電子状態の起源などが明らかになることが期待される。

4.2 U(Pd,Ni)2Al3

4.2.1 UNi2Al3の強磁場磁化測定

パルス磁場を用いて 75 Tの強磁場まで単結晶UNi2Al3の容易軸 [112̄0]方向に対する磁
化測定を行うことにより、B =70 T以上の磁場領域におけるメタ磁性の存在を強く示唆す
る結果を得た。しかしながら、75 Tにおいてもまだメタ磁性の途中である。同じ結晶構造
を持つUPd2Al3と高磁場相の性質や飽和磁化が同程度であると仮定すると、この物質にお
けるメタ磁性の全景をとらえるには、80 T程度の磁場が必要である。また、UNi2Al3は、
UPd2Al3とは異なり、クロスオーバーメタ磁性を示す。UPd2Al3は、その関係性の詳細は
明らかではないが、反強磁性転移温度以下ではメタ磁性が一次相転移へ変貌し、メタ磁性
によって反強磁性秩序が磁化率の極大現象と同時に消失する。それとは対照的に、UNi2Al3
において反強磁性秩序は数 Tの弱い磁場で消失しており、メタ磁性との関係性は小さい。
メタ磁性転移磁場 Bmと磁化率の極大温度 Tχmaxの比 Bm/Tχmax ∼0.71は、CeRu2Si2の
値 0.78に非常に近い。また CeRu2Si2と同様に、メタ磁性はヒステリシスのないクロス
オーバーであり、常磁性状態から生じるなど類似点が多い。CeRu2Si2はメタ磁性によっ
て Fermi面が変化し、4f 電子の遍歴性が変化している考えられている。UNi2Al3のメタ
磁性も同様に 5f 電子の遍歴性の変化による Fermi面の変化が起きている可能性がある。
したがって、UNi2Al3の高磁場相についてさらなる研究が必要であるが、発現する磁場領
域が非常に大きいために現状では難しく、メタ磁性を示す磁場を小さくするアプローチが
必要である。

4.2.2 U(Pd,Ni)2Al3の磁化率、比熱および強磁場磁化の測定

UNi2Al3と同じ結晶構造を持ち、磁化率の極大 (Tχmax ∼35 K)とメタ磁性 (Bm ∼ 18 T)

を示す UPd2Al3 に着目し、置換物質 U(Pd1−xNix)2Al3 の磁化率、比熱の評価を行った。
UPd2Al3にNiを置換していくと磁化率の極大温度TχmaxはUPd2Al3の 35 KからUNi2Al3
の 105 Kに向かって増大していくことが分かった。磁化率の極大現象は 5f 電子の遍歴性
の獲得に由来するものであると考えられるので、Ni置換は 5f 電子と伝導電子との (c-f)

混成を強め、遍歴性を高める効果があることが分かった。一方、Ni置換が c-f混成を強め
たことにより、RKKY相互作用も増強され、反強磁性転移温度 TNは x = 0.5付近に最大
値を持つ。このような振る舞いは、Doniach相図によく表現されている近藤効果とRKKY

相互作用の競合により理解可能である。また置換系の磁化率の極大現象は、UNi2Al3のNi

を Pdに置換すると Tχmaxが低温に抑制することが可能であり、例えば UNi2Al3の Niを
Pdに 25%(x =0.75)置換すると、Tχmax ∼ 67 Kとなる。それに伴い、U(Pd1−xNix)2Al3の
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メタ磁性の臨界磁場はNi置換により低磁場に抑制されることが明らかになった。これら
の置換物質のメタ磁性を調べることで、80 T以上の高磁場領域でしか発現しないUNi2Al3
の高磁場相の理解が進むと期待できる。さらにUNi2Al3の場合と比較してUPd2Al3では
近い温度にあった Tχmaxと TNは、Ni置換によりその温度差が大きくなり、段階的に分離
することが明らかになった。しかしながら、強磁場磁化過程の測定からは、置換物質に対
して反強磁性と磁化率の極大現象由来のメタ磁性が分離するような振る舞いは観測され
ず、それぞれの組成で一段のメタ磁性を示すことがわかった。さらにその臨界磁場は、反
強磁性転移温度には依存せず、磁化率の極大温度のみでよくスケールされることが明らか
になった。

4.2.3 今後の展開

UNi2Al3のメタ磁性転移の観測には成功したが、その全景はまだ明らかになっていな
い。この物質の強磁場相の理解には、メタ磁性転移以上の磁場領域での磁化の振る舞いを
調べることは必須である。したがって、さらなる高磁場での磁化測定が必要となるが、75

T以上の磁場が安定的に発生可能な非破壊のパルス磁石は現在、国内にはない。また本文
では記していないが、100 T以上の磁場発生が可能な破壊型パルス強磁場を用いて磁化を
測定する試みも行ったが、試料が金属的な試料であるため、渦電流による発熱、および磁
束の侵入の妨害などにより物質の磁化を反映したデータは得られていない。おそらく粉末
状の試料では測定が可能なのかもしれないが、U化合物であるため粉末試料で実験を行う
のは現実的ではない。また磁化の絶対値が得られない。やはり、非破壊型のパルス磁石で
単結晶を用いた実験が必須になるため、東京大学物性研究所において、さらなる高磁場発
生が可能な非破壊型パルスマグネットの開発が待たれる。また、現状でさらなる高磁場相
の理解のためには、置換系物質の研究が最適であると考えているので、U(Pd1−xNix)2Al3
のさらなる研究も非常に興味深い。これらの研究により、UNi2Al3, UPd2Al3の強磁場相
の理解が進むと期待できる。UPd2Al3の磁化は、他の多くの重い電子系メタ磁性体とは
異なり、メタ磁性転移以上の磁場領域で増大がなくなり飽和する。この飽和磁化は、どの
価数のUイオンの持つ磁気モーメントと比べても小さい。また量子振動の測定からは重
い有効質量をもつバンドが高磁場領域でも観測されている。したがって高磁場相でも近藤
効果が重要な役割を果たしており、この近藤効果が壊れた時に、再び磁化の増大がある可
能性は否定できない。このような振る舞いは、UPd2Al3にのみ観測される特別な性質な
のだろうか。その観点からも、UNi2Al3や置換系の研究は興味深く、今後明らかにされる
と期待する。
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