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研究成果の概要（和文）： 
量子相転移とは、物質の絶対零度における異なる状態間の相転移である。温度によって引き
起こされる古典的な相転移と違い、量子相転移は磁場や圧力、化学組成といった制御変数を変
化させることによってのみ実現される。量子相転移は多体系の量子ゆらぎが起源の基底状態の
急激な変化であり、新奇な秩序相が現れる期待もあって大変注目されている。本研究課題では
種々の磁場誘起の量子相転移現象を実験的に研究した。このために 低温 50 mK、 高磁場 17 T
の磁場温度範囲で測定可能な世界 高性能の磁化測定装置を開発した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

A quantum phase transition is a transition between different phases of matter at zero temperature. 
Contrary to the ordinary classical phase transitions which can be attained by decreasing temperature, 
quantum phase transitions can only be accessed by varying a controlling parameter such as magnetic 
field, pressure or chemical compositions at absolute zero temperature. Quantum phase transitions have 
attracted much attention because they describe abrupt changes in the ground state of many-body systems 
due to quantum fluctuations and exotic phases may appear. In this project, various 
magnetic-field-induced quantum phase transitions have been studied experimentally. For this purpose, 
we have developed a low-temperature magnetometer operating at low temperatures down to 50 mK in 
magnetic fields up to 17 T - a state of the art technology.  
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１．研究開始当初の背景 

古典的な相転移現象が有限温度において
熱揺らぎと相互作用との拮抗によって生じ
るのに対して、T=0 付近で圧力や磁場、組成

比などの制御パラメータを変化させること
によって起こる相転移を量子相転移とよぶ。
量子相転移では熱揺らぎに代わって系の基
底状態近傍における秩序変数の量子揺らぎ
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が重要な役割を果たすと考えられる。このよ
うな場合、１つの秩序相が不安定化すること
によって別の新奇な秩序状態が実現するこ
とも期待されることから強相物質の研究に
おける重要課題となっている。 
磁場誘起の量子相転移を研究する上にお

いて、熱力学量である磁化および比熱の測定
は基本である。しかし 100 mK以下の極低温
かつ高磁場で磁化を高感度に測ることは容
易ではない。一方比熱測定にしても、一般に
用いられる低温用の抵抗温度計は高磁場中
で磁気抵抗効果により温度表示がずれる問
題があり、これが装置開発の障害となってい
た。 
研究代表者はこれまで、独自の方法によっ

て市販の磁化測定装置（カンタムデザイン社
MPMS）ではカバーできない 500 mK以下の
極低温領域における高感度の磁化測定装置
の開発を行ってきた。そこでこの技術をさら
に発展させ、磁場誘起量子相転移を研究する
ための磁化測定システム、および比熱測定の
ための極低温高磁場中温度校正技術を確立
する計画を立案した。 

２．研究の目的 

（１）研究代表者がこれまでに独自に開発を
行ってきた極低温磁化測定装置を発展させ、
磁場 16 T、温度 40 mKまでをカバーする世界
高性能の磁化測定システムを構築し、各種

量子相転移の研究を展開する。 
（２）またこの装置の応用として、核スピン
磁化の測定による極低温高磁場下での温度
校正技術を確立し、低温高磁場下での比熱測
定装置の開発を可能にする。併せて、高磁場
マグネットに極低温誘電測定装置を導入し、
マルチフェロイック転移の観測も可能にす
る。 

３．研究の方法 

（１）本研究課題の中心である極低温磁化測
定は代表者がこれまで開発してきたキャパ
シタンス式ファラデー法を用いる。この方式
は磁場勾配コイル付き超伝導マグネットを
用い、試料に働く力を可動式電極のあるキ
ャパシタンスセルで検出するものである。
実質的に試料を固定したまま磁化が測れる
ので、希釈冷凍機に導入することが容易で
ある。代表者がこれまで使用してきた装置
のマグネットは内径 40 mmで常用 13 T（ラ
ムダ点冷凍機を用いて 15 T）であったが、
本課題により常用 15 T（ラムダ点冷凍機を
用いて 17 T）に拡張するとともに内径を
50 mmに拡大することにより試料空間を確
保し、比熱測定などを可能にする。 

	 

図２．本研究課題で用いる磁化測定装置の主
要部分。 

（２）極低温高磁場下の比熱測定に不可欠
な温度計校正のために、27Al 核の精密磁化
測定を行う。27Al（天然存在比 100%）は核
スピン I=5/2を持ち、その磁化は 10 Tの磁
場下でも10 mK付近までほぼ厳密にキュリ
ー則に従う。したがって磁化を正確に測る
ことによって絶対温度が求められる。試料
としては、純アルミではドハース・ファン
アルフェン振動が生じるので高純度 Si を
2%混ぜた合金を使用する。誘電体測定では
磁化測定に用いるキャパシタンスブリッジ
を流用して誘電率測定を行う。 

 
４．研究成果	 

（１）極低温磁化測定装置の高度化および磁
化測定の成果について	 

①極低温磁化測定装置の高性能化	 
本研究課題により性能を高度化した磁化測
定装置の測定可能な磁場温度範囲を、市販の
標準的な磁化測定装置（MPMS）と比較した
結果を図２に示す。MPMSは 高磁場 7 Tで、
温度範囲については標準で 1.8 K まで、ヘリ
ウム 3 冷凍機オプションにより 0.5 K までの
測定が可能である。これに対し、本研究課題
で実現した装置は 高磁場 17 T、 低温
50 mKまで測定が可能であることを確認した。
低温については冷凍機をより強力なもの

に入れ替える作業が進んでおり、30 mK付近
まで下げることが可能になる予定である。こ
のような性能を持った磁化測定装置は世界
的に見ても他に例がなく、世界 高性能であ
ると断言できる。 
	 



 

 

	 
図２．磁化測定装置の比較。赤は本課題で
完成した装置、緑は市販の装置（MPMS）の
磁場温度範囲を示す。写真は本装置の磁化検
出部分。 

②重い電子系化合物 YbCo2Zn20 における磁
場誘起秩序	 

YbCo2Zn20 は も大きな電子比熱係数を示
す重い電子系化合物として注目されている。
本課題により、YbCo2Zn20 の[111]方向の磁化
過程を極低温まで測定した結果、図３に示す
ように約 6 T において磁場誘起秩序転移と見
られる磁化の異常を見出した。挿入図は以前
から知られていた弱磁場のメタ磁性である。 
この 6 T の磁場誘起転移を様々な温度で測
定し、図４に示すような相図を得た。また、
転移の機構として結晶場分裂した Yb イオン
準位（J=7/2）間のゼーマン分裂による準位交
差が原因であることを指摘した。磁場誘起相
の秩序変数はまだ未解明であるが、反強四極
子秩序の可能性が 近議論されている。Yb
化合物における磁場誘起秩序は我々の知る
限り初めての例であり、その秩序変数の同定
に興味が持たれる。 

 

図３．YbCo2Zn20の[111]方向における磁化曲
線。温度は 80 mK。挿入図は低磁場付近の微
分磁化率。 

 

図４．YbCo2Zn20の[111]方向における磁場温
度相図。三角印は磁化温度依存性に極大が表
れる温度を示す。 

③ダイマー基底状態を持つ YbAl3C3の磁場誘
起一重項−三重項遷移	 

YbAl3C3は室温でYb原子が三角格子を組む
半金属で、約 80 K で斜方晶に構造相転移を
起こす。 近の研究から Yb イオンの基底ク
ラマース二重項がダイマーを形成し、低温で
はシングレット状態にあることが提案され
ている。本課題により YbAl3C3単結晶（質量
約 200 µg）の磁化測定を行い、高磁場下でシ
ングレット状態からトリプレット状態への
スイッチングに伴う磁化の急激な増大を観
測することに成功した。測定結果を図５に示
す。磁化過程には多段の構造があり、その機
構はまだ明らかでないが、ダイマー間の相互
作用により誘起トリプレット状態がなんら
かの配列を組んでいる可能性が考えられる。 

 
図５．YbAl3C3単結晶の磁化および微分磁化
率。磁場は c軸方向で温度は 100 mK。 

④S=1/2 カゴメ格子反強磁性体 Volborthite単
結晶の磁場誘起相転移	 

Volborthite （Cu3V2O7(OH)2 2H2O）は Cu2+が
歪んだカゴメ格子を組む反強磁性体で、その
基底状態に興味が持たれている。NMR 測定
からは 1 K	 付近に磁気秩序、および 4.5 T付
近に磁場誘起転移を示す結果が得られてい
る。本課題ではまず粉末試料（~25 mg）を用
いて極低温磁化測定を行い、4.3 T付近に非常
に弱いブロードな異常を観測した。 近
Volborthite単結晶が合成され、1.18 Kと 0.81 K
において比熱に相転移を示す明確なピーク
が観測された。そこで単結晶試料（30µg程度
の微結晶 6個）を用いて、再び極低温磁化測
定を行った結果、磁化は 4.6 T 付近で明確な



 

 

ステップを示し、微分磁化率にもシャープな
ピークが観測された。 
図６に粉末試料および単結晶試料における
磁場誘起転移の微分磁化率を比較する。この
磁場誘起転移（I-II 相転移）は１次転移であ
ること、また多少の異方性を除いて磁場方向
にあまりよらないことが磁化測定からわか
った。このような１次転移は通常の反強磁性
体では見られないものであり、この系の特異
な基底状態を解明する重要な知見の１つに
なると考えられる。 

 

 
図６．Volborthite粉末（左）および単結晶（右）

試料の微分磁化率。 

⑤磁化測定に関するその他の成果	 
以上の他にも、非クラマース二重項基底状
態を有する PrMg3の極低温磁化、四極子転移
物質 Ce3Pd20Si6 の磁気相図、重い電子系
YbIr2Zn20のメタ磁性転移、Pr(Cu,Ga)13の極低
温磁化、反強磁性体酸化物 Cu3Mo2O9 および
Rb4Mn(MoO4)3 の磁気相転移、β-YbAlB4 の量
子臨界現象などの研究に本装置を応用した。 

（２）磁化測定以外への応用に関して 

①極低温高磁場中比熱測定のための温度校
正技術の開発	 

Al0.98Si0.02合金 53.9 mg を用いて磁化測定を
行った。測定には専用に開発したキャパシタ
ンスセルを用いた。図７に 12 Tの磁場下にお
ける測定結果を示す。横軸は測定に使用した
RuO2温度計（Scientific Instrument 社 RO600、
ゼロ磁場校正済み）の温度表示を SI社が推奨
する近似式を使って磁場補正した温度 T*で
ある（温度計にも 12 T の磁場がかかってい
る）。赤線は反磁性や Alのパウリ常磁性を取
り除いた Al 核磁化を表し、青線は核磁化か
ら求めた温度（TAl）との相対偏差を示す。
200 mK 付近までは偏差がほとんどないが、
200 mK以下で増え始め、60 mKでは T*に 10%
近い誤差が生じていたことがわかった。この
結果から Al の核磁化測定が~200 mK 以下の
高磁場下での温度計校正として極めて有効
であることが実証できた。DC 核磁化の直接
測定による温度計測は世界的に見てもあま

り例がなく、オリジナルな技術である。 

 

図７．極低温磁化測定装置で測った 12 Tの
磁化磁場下における Al-Si 合金の 27Al 核スピ
ン磁化（赤線）、およびキュリー則から求め
た絶対温度 TAlとRuO2温度計表示 T*との相対
偏差（青線）。 

②極低温誘電測定に関して	 

 

図８．RbFe(MoO4)2 の相図。紫色の部分は電
気分極が観測される領域を示す。 

三角格子反強磁性体 RbFe(MoO4)2の強誘電
転移を極低温高磁場下で調べた。この系の Fe
磁気モーメントは 4 K 以下で 120°構造を示
し、磁気転移とともに電気分極を生じる。こ
の強誘電発生機構を探るために、キャパシタ
ンスブリッジによる誘電測定を磁場中で行
い、低磁場領域の P1および P2相は強誘電を
示すが、高磁場相の P3および P4は常誘電相
であることがわかった（図８）。これは強誘
電発生機構が三角格子スピンのカイラリテ
ィによるものであることを示唆する結果で
ある。 
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