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極低温強磁場下の比熱測定

1.は じめ に

筆 者 は多重 極 限下 の物性 に興 味 を持 ち、 そ の最 も単純 かつ重 要 なマ クロ測 定 の1つ と して比熱 測定 を

行 って い る。 現在 、筆 者 の グルー プで 行 われ てい る比 熱測 定 は強磁 場(H<13T)低 温(T>80mK)実

験 で あ り、圧 力 下(P<2GPa)の 測 定 に つい て は開 発 の段 階 に あ る。 ここで は 、低 温 強磁 場 中 の比 熱

測定 に ついて 実験 的 な ことに触 れ た後 、3=1一 次元 ハ イゼ ソベ ル グ反 強磁 性体(ハ ンデ ンギ ャ ップ系)

と重 い電 子系 超伝 導体 の測 定例 をあげ る。

2.低 温 強 磁 場 下 の 比 熱 測 定

筆者 の グルー プで は断熱 法で 実験 を行 って い る。 原理 は ご く単純 で あ る。 まず 、試 料系(試 料 、保 持

版 、 ヒー ター、温 度計)を 外界 と断 熱状 態 に保 ち 、わず か の ヒー トリー クに対 して はサ ブ ヒー ターで補

償 を行 う。 メイ ソ ヒー ター で系 を パル ス的 に加熱 した後 で の系 内部 での熱 平衡 へ の過 程 を観測 し、系 に

加 え た ジ ュール熱 が100%有 効 に使 われ た と きの系 の温度 上 昇 を見積 もる6

低温/強 磁 場 実験 は3He/4He希 釈冷 凍 機 に8Tあ るい は14.5Tの 超 伝導magnetを 取 り付 け て行 う。 磁

場 中 の実 験 で唯 一 しか し重 大 な問題 に な るの は、 抵 抗温 度 計 の磁 場 変化 て あ る。筆 者 の グルー プで は

compensationcoil付 の超 伝 導magnetを 用 い て お り、磁 場 が打 ち消 され て い る場 所 に温度 計 を取 り付

け るこ とで 、抵 抗 の磁 場 変化 を防 いで い る。 この問題 の た めに、 比熱 測定 を行 ってい る研究 者 は数 多 く

い るが、磁場 中 の測 定 とな る と筆 者 の知 る限 りわず かで あ る。

3.ハ ル デ ンギ ャ ッ プ 系

ハル デ ソギ ャ ップはS=1の 一 次元 ハ イ ゼ ンベル グ反強 磁 性体 に おけ る一重 項基 底状 態 と励起 状態 の

間 の エネル ギ ーギ ャ ップで あ る。S=1/2の 場 合はgaplessで あ り、現 実 の試料 で は有 限 の チ ェー ソ間 相

互作用 のた め に低温 で秩序 状態 に転移 す るが、 ハル デンギ ャ ップ系で は チ ェー ン間相互作 用 がエ ネルギ ー

ギャ ップ よ り小 さい物 質 で秩序 状態 は低温 まで現 れ ない。 ところが磁場 で ギ ャ ップをつぶ した状 態 では 、

秩序 状態 の 出現 が期待 され る。 これ が低温 磁場 中 で の比熱 測定 の動機 で あ る。

典 型 的ハ ル デ ソギ ャ ップ系 と して知 られ るNi((》H』N2)、No2(Clo4)(NENP)の 磁気 比 熱 を図1に 示 す

1)
。5K以 上 の磁気 比熱 が理 論計 算 と一致 す る よ うに格 子 比熱 は差 し引 いて あ る。 ゼ ロ磁場 で はハル デ ン

ギャ ップ」 を反 映 した0～exp(一 」/T)の 温 度依 存 性 を示 す 。磁 場 中で は ギ ャップが つ ぶれ る様 子 が観

測 され るが 、 さ らに磁 場 を あげ る とシ ョッ トキ ー型 の異常 が 現れ 、再 び ギ ャ ップ は増大 す る。 この特徴

的 な エ ネル ギ ー ギ ャ ップの磁 場依 存 性 はESRで も観 測 され て い る2・3)。これ はNENPの ジ グザ クの結 晶

構造 に起 因す る磁 場 と垂 直方 向 のstaggered磁 場 に よ る もの で、 数値 計 算 に よ るギ ャ ップの磁 場 依存 性
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図1ハ ル デ ンギ ャ ップ系NENPの 磁 気比 熱(El}chain-axis)。

は 比 熱 とESRの 実 験 結 果 と よ く一 致 す る4)。話 は 前 後 す る が 、 こ れ 以 前 に 磁 場 中 で のstaggered

momentの 出現 はNMRで 観 測 され て お り、staggerd磁 場 に よ る定 性的 な説 明 が な され て いた5)。

そ の後 、 この よ うな結 晶構 造 の問題 の ない ハ ルデ ソギ ャ ップ系 で磁場 中秩序 を探 索 したが、 未だ確 認

されて い ない。

4.重 い 電 子 系 超 伝 導 体 の 比 熱

重 い電 子 系 はCe,U化 合物 にお いて低 温 で現 れ

る有効 質量 魏 が大 きい電子 系 であ る。伝 導電 子 が

局 在性 の 強 いfr電 子 ζ混 成 し、Fermi面 で の 状

態 密度 が増 大 す る ことに よ る。 これ に よる低 温 比

熱 の大 きな ズτ項 は 、重 い電子 系 に お いて象 徴 的

で あ る。

重 い電子 系 の い くつか の物 質 は さ らに低 温 で超

伝 導状 態 に転 移す る。 三宅 さん の研究 ノー ト(低

温 セ ンター だ よ り、漁82)に もあ るよ うに、重 い

電 子 系超伝 導体 は 「型 には ま らない超 伝導 」 のオ

ソパ レー ドで あ る。 低温で 観測 され るべ き乗則 は、

BCS超 伝 導体 と は異 な るgaplessの 状態 密 度 の 存

在 を示 して い る。 また これ らの系 で の磁性 と超 伝

導 の関連 も興 味深 い。

4.1CeCu2Si2

CeCu,Si,(込 ～0,7K)は 超 伝 導状 態 と磁 気秩 序

状態 が微 妙 に絡 ん でい る系 で あ る。 磁気秩 序状 態
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図3多 結 晶CeCu2.。5Si2の 磁 場 中 比 熱 。

は単 純 な長距 離 秩序 状態 で は な く、 その詳 細 は 明

らかで な い。 この異 常磁 性 は、NMR6)、 磁 気抵 抗7)、

μSR8)で 観 測 され て お り、研7湘 図(図3)に 示

す よ うに異常 磁 性相Aの 超伝 導 状態 が存 在す る こ

とが 分 か って い る9)。NMR測 定 に よ り異 常磁 性

を示 す こ とが確認 され て い る試 料CeCu,.。5Si、に つ

い て比 熱測定 を行 った10)。

13Tま で の磁 場 中比 熱 の結 果 を図2に 示 す。 ま

ず特 徴的 な ことはT。 での 飛 び が ブ ロー ドで あ る

こと、そ して亀 ～2T以 上 の磁場 を かけて もブ ロー

ドな比熱 異常 が残 る ことで あ る。 これか ら、 この

ブ ロー ドな比 熱異 常 は異 常磁 性 に よ るもので あ る

と推 測 で きる。 また その 比熱 異常 は磁 場 中で低 温

側 に シフ トして 、H～7Tで 最 小値 を と りさ らに強 磁 場 側 では 高温 側 に動 い て い く。Brulsら の弾 性 定

数 、熱 膨 張係数 で求 め られ た相 図11)にこの様 子 を プ ロッ トす る。(図2)こ れ らの実 験 か ら、強 磁場 磁

性相Bの 存 在 が 明 らかに な った。比 熱 か ら分 か る ことはそ の磁 性相 が単 純 な長距 離秩 序状 態 で ない こと

で あ る。弾 性定 数 ㊥変 化 か ら、磁 性相Aと 超 伝 導相 は共 存 して い な い と言 わ れて い る11)。す な わち 、超

伝導 状態 に転移 す る と磁 性 は消 滅す る。 さ らに低温 で の比 熱測定(H=0)は 、磁性 と超 伝導 の共存 の

問題 あ・るい は異 方 的超 伝 導 ギ ャ ップ を考 え る上 で興 味深 い。 また、 この磁 性 と超伝 導 はCe,Cu,Siの

組成 比 に敏感 で あ る ことが知 られて お り、圧 力効 果 に も興 味 が持 た れ る。

4.2UPt3

図4は 理 学 部 大 貫 研 で 合 成 され たUPt3純 良 単

結 晶 の比 熱 で あ る。UPt3は 「型 に は ま らな い超

伝 導体 」 の代 表格 で あ り、2段 の超伝 導転 移 を示

す(T。 、=0.53K,7',2=0.48K)12・B)。 これ は ρ一

波(triplet)の 内部 自由度 か ら現 れ る もの と考 え

られ て い る。 比熱 と超 音波 か ら求 め られ た超伝 導

相 の刀LT相 図を 図5に 示 す14)。超 伝導 相 は3つ の

相 か らな り、特 徴 的 な四重 臨界 点 を持 つ ことが示

され て い る。 同様 の結 果 か ら熱 膨 張 の実験 か ら も

得 られて い る15)。筆者 らの比熱 測 定 か ら求 め られ

た転移 点 を 図5に プ ロッ トし比 較 して み る と、良

く再現 されて い る ことが分 か る。

また 中性 子 散 乱 の結 果 、 この系 で は7'N～5K

で反強 磁性 秩序 状 態 に転移 す るが16)、圧 力下 で消
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純 良単結晶UPt,の 磁場 中比熱(Hlic)。
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滅 す るこ とが報 告 されて お り、 それ.と.2段 転移 の

関連 か ら、そ のP-7'一H相 図 に興味 が持 たれ る。

既 に 実験 例17-19)はあ るが 、 ま1だconsistentな 結 果

が得 られて いな い。筆 者 らに課 せ られた課 題 で あ

る。

低励 起状 態 に つい て は、T〈0.1Kで 比熱 が上昇

す るた め明 らか では な いが 、 これ よ り高温 側 で は

ア の温度 依存 性 が あ り.7～.0で あ る。 低温 での比

熱 上昇 は他 の グル ー プで も確 認 され て い る⑳⑳ が

現 時点 では ミステ リーで あ り、 これ が明 らか にな っ

て初 めて正 確 な低 励起 状態 につ いて の議論 がで き

ると考 えて い る。

5.お わ り に

以 上 に見 られ るよ うに、 さらに低温 あ るいは圧

力下 で の測定 に興味 が持 た れて お り、 こ.の方向 で

の測 定 の開発 を急 いで い る現状 で あ る。 近 い将 来

これ らの測定 が可能 にな り、多重 極 限 下の研 究 の

幅 が広 が る ことを期 待 して い る。
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