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研究成果の概要（和文）：磁場回転や磁場掃引に伴う磁気熱量効果を極低温・準断熱環境下で精密測定できる熱
量計を開発し、エントロピーの磁場角度依存性を従来よりも高速かつ高分解能に測定することに成功した。この
装置を用いて、スピンアイス物質Dy2Ti2O7の磁場角度分解エントロピー測定を行い、スピンフリップ転移の角度
依存性の可視化に成功した。また、擬カゴメ近藤格子CeRhSnの磁場角度分解エントロピー測定を行い、擬カゴメ
格子面からごく狭い磁場角度範囲で高磁場まで非フェルミ液体的性質が保たれることを見出した。開発した装置
は、強い異方性を持つ多極子伝導体や非従来型超伝導体など、他の研究にも応用し、新たな研究課題の開拓にも
繋げた。

研究成果の概要（英文）：We have developed an innovative experimental method to measure the 
field-angle dependence of the entropy by taking advantage of the field-rotational magnetocaloric 
effect. By using this technique, we made the field-angle-resolved entropy landscape and succeeded in
 detecting the well-known spin-flip transition in the spin-ice compound Dy2Ti2O7 under a rotating 
magnetic field within the (1-10) plane. We also studied the quasi-kagome Kondo lattice CeRhSn and 
revealed that the high-entropy state survives up to a relatively high magnetic field when the field 
is applied precisely along the quasi-kagome plane. Thus, we have established a new experimental 
technique which is useful to investigate various phenomena in anisotropic systems.

研究分野： 物性物理

キーワード： エントロピー　比熱　磁気熱量効果　磁場回転　フラストレート磁性体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
エントロピーは系の縮重度を反映する基礎的な熱力学量である。本研究では、準断熱環境下で磁場回転に伴う試
料の温度変化を精密に測定できる装置を開発し、従来の手法に比べて高速かつ精密にエントロピーの磁場角度変
化を調べることを可能にした。これにより、異方性の大きな系で発現する新奇物性機構に迫る新たな実験手法を
確立することができた。本装置を用いればエントロピーの温度－磁場－磁場角度マップを作成することができ、
特定の磁場方位で観測される新奇現象の探究と解明に取り組むことが可能である。実際に、フラストレート磁性
体や多極子伝導系の研究に応用し、物性機構の解明に貢献した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

結晶構造の幾何学的特徴のためにスピンの安定配置を系全体では満たせないフラストレートした磁

性体では、しばしば新奇な基底状態が実現する。中でも、スピンアイスの性質を示すパイロクロア格子

磁性体 A2B2O7 は、磁気モノポールや Kasteleyn 転移の実験的検証を行える数少ない舞台の一つであ

る。基底状態である 2-in,2-out のスピンアイス状態は巨視的な残留エントロピーを持ち、その縮退度を利

用した位相欠陥が磁気モノポールとして振る舞う可能性が指摘されている。さらに、磁場下では方位に

よって異なるスピン配置をとりながら巨視的な縮退が解かれ、〈111〉軸方向では部分的に縮退を解いた

カゴメアイス状態が実現する。また、〈111〉軸方向から僅かに磁場を傾けることで線欠陥による低縮退度

のスピンアイス状態に相転移することが予言されている（Kasteleyn 転移）。以上のように、磁場方位はフ

ラストレート磁性体の基底状態を有効に制御するパラメータである。一方で、基底状態の縮退度を直接

反映するエントロピーや準粒子励起に敏感なプローブである比熱の磁場角度依存性を詳細に調べた

前例は少なく、磁場方位精密制御下での測定技術の発展が必要であった。 

 

 

２．研究の目的 

本研究では、準断熱環境下で磁場回転に伴う試料の温度変化を精密に測定できる装置を開発し、

高速かつ精密に磁場角度分解エントロピー測定を行える技術を確立することを目的とする。さらに、開

発した装置を用いて磁場方位を精密制御しながらフラストレート磁性体や強相関電子系の比熱・エント

ロピー測定を行い、新奇な基底状態の観測と解明を目指す。 

 

 

３．研究の方法 

一般に、エントロピーS は比熱 C の温度依存性を積

分する方法で求めることができる。しかしながら、磁場

角度 に対する変化まで高分解能に調べるために

は複数の磁場方位で比熱の温度依存性を測定する

必要があり、測定に膨大な時間を要するため効率的

でない。そこで本研究では、新たな手法で ( ) を精

密測定する。具体的には、 ( )に加えて、磁場回転

時に生じる試料の吸熱・放熱を精密測定し、熱力学関

係式から導いた以下の式(1)に代入してエントロピーの

磁場角度変化を求める。 

 
磁場掃引時の磁気熱量効果（dT/dH）も測定して、

( , )相図を作成する。本手法では、磁場回転・掃

引時の試料温度の精密測定が鍵となる。冷凍機内部

で試料を回転させると機械的な発熱が避けられないた

め、磁場回転はスプリット型マグネットに対して冷凍機

(1) 

 

図 1：磁場角度回転装置の模式図。 



を回転させる方法で行う（図 1）。Maxwell の関係式より、式(1)  

の左辺は磁場回転面内で試料に発生する磁気トルク と

(∂ / ∂ ) = ∂ / ∂ の関係にある。すなわち、回転磁

場下でエントロピーが大きく変化する際にはトルクの温度変化

も大きいことを意味する。そこで、磁気トルクが発生する中でも

低温・準断熱環境下で磁場回転・掃引時の磁気熱量効果を

精密測定できる試料ステージを強固に固定した熱量計を新た

に開発し（図 2）、図 1 に示す磁場角度回転装置と組み合わせ

て比熱とエントロピーの磁場角度変化を測定する。 

 

 

４．研究成果 

本研究課題の主要な成果を以下に述べる。 

I. 磁場回転に伴う磁気熱量効果を利用した磁場角度分解エントロピー測定法の開発 

準断熱環境下で磁場回転や磁場掃引に伴

う磁気熱量効果を精密測定できる熱量計を開

発し、エントロピーの磁場角度依存性を従来よ

りも高速かつ高分解能に測定できる手法を確

立した。ベンチマークとしてスピンアイス物質

Dy2Ti2O7 の磁場角度分解エントロピー測定を

行った。その結果、高磁場領域において基底

状態が 2-in,2-outから 3-in,1-out（1-in,3-out）に

移り変わる磁場角度でエントロピーの増大

を観測し、スピンフリップ転移の角度依存性を

高精度に検出することに成功した。測定結果

がモンテカルロ数値計算結果とも良く一致する

ことを示し（図 3）、装置開発および測定結果の詳細をまとめた論文は J. Phys. Soc. Jpn.誌に公表した。 

低磁場のスピンアイス状態においては、磁場を〈111〉軸方向から〈001〉方向に向けて僅かに傾け

ると線欠陥タイプの励起に付随する相転移（Kasteleyn 転移）が起こり、臨界角度 においてエ

ントロピーが ∝ ( − ) /  に従って消失することが予言されている。そこで、Kasteleyn 転移

の観測を目指してスピンアイス状態での磁場回転実験も行った。しかしながら、極低温・低磁場では

Dy2Ti2O7 が強い非平衡状態にあり、履歴現象に伴う発熱の影響でエントロピーの角度変化の測定およ

び Kasteleyn 転移の検出は困難であることが判明した。 

 

II. PrTi2Al20の強四極子秩序における磁場方位効果 

PrTi2Al20 は立方晶の非磁性 Γ3 結晶場基底状態を持ち、TQ = 2 K で強四極子秩序状態に相転移

する。最近、NMR 測定から[001]と[110]方向において磁場誘起の 1 次相転移が発見され、高磁場で別

の四極子秩序相が実現している可能性が指摘された。一方、[111]方向の磁場下では磁場誘起の相転

移は観測されず、PrTi2Al20 の温度磁場相図は強い異方的を持つことが分かっている。本研究では、

PrTi2Al20 の異方的な四極子秩序相について磁場角度の効果を明確にするために、理論計算可能な熱

 
図 3: Dy2Ti2O7 のエントロピーS の磁場 H－磁場角

度  平面における等高線図（上）と 1.2 T にお
ける ( )（下）。実線は理論計算結果。 

    

図 2：本研究で開発した熱量計の
一例。 



力学量である比熱とエントロピーの磁場角度変

化を詳しく測定した。立方晶の [001], [111], 

[110]軸を含む(1-10)面内で磁場を回転させな

がら測定を行った結果、1 T 以上の磁場を

[111]方向から僅かに傾けると TQ での相転移が

クロスオーバーに変化すること、[001]方向とは

対照的に[110]方向では励起状態とのエネル

ギーギャップが低磁場領域では大きく変化しな

いことが分かった（図 4）。これらの特徴は、先

行研究で提案された四極子間相互作用が異

方的に磁場依存する模型を用いて理論計算

から定性的に再現することができる。すなわ

ち、異方的四極子間相互作用とゼーマン効果

の拮抗が秩序変数の不連続な変化を生み出している可能性が高いことを示している。本研究成果をま

とめた論文は J. Phys. Soc. Jpn.誌に公表した。 

 

III. 非フェルミ液体的性質を示す CeRhSnの磁場角度分解エントロピー相図 

CeRhSn は Ce 原子が擬カゴメ格子を形

成し、スピンの幾何学的フラストレーション

が重要な役割を担う可能性が指摘されて

いる。先行研究では、ゼロ磁場で非フェル

ミ液体的性質が報告されており、一般的

な金属とは異なる電子状態にあることが判

明している。この非フェルミ液体的性質は

方位によらず磁場に対して敏感に抑制さ

れ、磁気フラストレーションによる量子臨

界性に起因する可能性が提案されてい

た。本研究では、CeRhSn が強いイジング異方性を示すことに着目し、非フェルミ液体的性質の磁場角

度に対する応答を詳しく調べた。その結果、擬カゴメ格子面近傍のごく狭い角度範囲に磁場をかけると

非フェルミ液体的性質（高エントロピー状態）が高磁場まで保持されることを見出した。さらに、その磁場

方位では、低磁場領域でエントロピープラトーが現れることやメタ磁性転移磁場に達すると非フェルミ液

体的性質が消失することを明らかにした。本結果は、c 軸方向のイジングスピンゆらぎが異常金属状態

の起源となっていることを示唆している。エントロピーの急峻な磁場角度変化（図 5）は結晶場計算で比

較的良く再現できることから、磁気フラストレーションよりもむしろ Ce の価数変化が物性を制御する鍵と

なっている可能性を指摘した。本研究成果をまとめた論文は J. Phys. Soc. Jpn.誌に公表した。 

 

 

開発した装置は、新奇超伝導体 UTe2 やネマティック超伝導体 SrxBi2Se3, PbTaSe2 などの研究にも応

用し、磁場角度変化というアプローチから物性機構の解明に幅広く貢献した。代表者はこれまでの一連

の研究成果が評価され、本研究期間中に「第 14 回凝縮系科学賞」、「令和 2 年度科学技術分野の文

部科学大臣表彰若手科学者賞」を受賞した。 

 
図 4: PrTi2Al20 の比熱 C（上）とエントロピーの相対

変化S（下）の磁場－磁場角度等高線図。 

 
図 5: CeRhSn のエントロピーS の磁場－磁場角度等高

線図（0.1 K）。はカゴメ格子面と磁場の間の角度。 
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