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In order to investigate the static and dynamic magnetic properties around a critical endpoint (CEP) and a 

tricritical point (TCP) in itinerant ferromagnetic systems, we have performed nuclear magnetic (quadrupole) 
resonance measurements for an itinerant metamagnet UCoAl. We observed the development of magnetic 
fluctuations around the CEP and TCP. 

 

1. はじめに 

遍歴強磁性体は古くから盛んに研究されてきたが，近年，従来では考えられないような物理現象が

次々と発見され，再び注目を集めるようになった．例えば，2000 年にブレイクスルーとなった UGe2[1]

を始め，URhGe[2]，UCoGe[3]等のウラン系物質では，本来相反するはずの強磁性と超伝導が共存する

ことが明らかになってきた．このような新奇な物理現象は d 電子や f 電子が持つ強い電子相関（強相

関効果）が原因と考えられているが，それぞれの物質が非常に個性に富んでいるため，その物理を理

解するには各々の複雑な強相関効果を明らかにする必要が

ある．では，もっとシンプルかつ統一的に理解することはで

きないだろうか？  

その手がかりとして注目されているのが，Belitz ら[4]が理

論的に提唱した，遍歴強磁性体に普遍的な温度－磁場－圧力

の三次元相図である（以下，単に「三次元相図」と呼ぶ．）．

図 1 に模式的に示した三次元相図では，圧力を加えるなど電

子相関パラメータを大きくしていくと，強磁性転移が通常の

二次転移から一次転移に変化する．この境界点を「三重臨界

点(TCP)」と呼び，一次転移のまま絶対零度の「量子相転移

点(QTP)」に落ち込む．磁場を加えると TCP と QTP を結ぶ

一次転移線から有限磁場に向かって一次転移面が出現する．

この面をよぎることは，磁場によって常磁性相から強磁性相

へ一次転移（メタ磁性転移）することを意味する．また，

TCP から有限磁場に延びる二次転移線は，一次のメタ磁性

転移の「臨界終点(CEP)」となっており，最終的に絶対零度

の「量子臨界終点(QCEP)」に落ち込む． 

図 1. Belitz らによる，遍歴強磁性体に普

遍的な温度(T)-磁場(H)-圧力(P)の三次元

相図．ピンク色の線は二次転移線（臨界

線），紫色の面は一次転移面を表す． 
UCoAl は QTP 近傍に存在すると期待さ

れている． 
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実際に，MnSi[5], ZrZn2[6], UGe2[7]等で実験的に三次元相図が報告されている．しかしながら，相図

上の臨界点近傍における詳細な臨界現象はほとんど知られていない．その理由は，ほとんどの場合，

高い磁場や圧力が必要となるためである．一方，本研究で扱う遍歴メタ磁性体 UCoAl は，わずかな磁

場や圧力で強磁性が誘起されることから，三次元相図における臨界点近傍の振る舞いを調べるのに適

した物質と期待されている． 

 

2. 遍歴メタ磁性体UCoAl 

UCoAl は，図 2 のように ZrNiAl 型の六方晶の結晶構造を持っており, U-Co(1)層と Co(2)-Al 層が c

軸方向に交互に重なっている．U 原子は ab 面内に歪んだカゴメ格子を形成しており，空間反転対称

性が破れている．電気抵抗は低温で金属的な振る舞いを示し，Co の 3d 電子スピンの効果は小さく, U

の 5f 電子スピンが支配的な遍歴電子系である．UCoAl の基底状態は常磁性であるが，c 軸方向にイジ

ング的な強い磁気異方性を持ち，図 3 に示すように，低温で c 軸方向にわずか0Hc ~ 0.6 T の磁場を加

えるだけで 0.3B/U 程度の磁化の跳びを伴った一次のメタ磁性転移を示す[8 - 11]．一方，ab 面内に磁

場を掛けてもメタ磁性転移は起きない．また，c 軸方向の磁化率は Tmax ~ 20 K にブロードなピークを

持ち，メタ磁性体に特有な状態密度を反映している[10, 11]． UCoAl に静水圧を掛けるとメタ磁性転

移磁場が上昇し強磁性から遠ざかるが[10, 11]，c 軸方向の一軸圧を掛けると，メタ磁性転移磁場が減

少し，わずか 40 MPa 程度でゼロ磁場でも強磁性が現れる[12]．また，元素置換，例えば，Co サイト

にわずか 1%の Fe, Ru を置換するだけでも強磁性が現れる[13]． 

このように，UCoAl は“ほんのひと押し”で強磁性に突入する物質であり，三次元相図における

QTP 近傍に基底状態が存在していると期待されている． 
 

 

3. UCoAlの強磁性臨界点 

UCoAl が三次元相図に従うとすれば，いくつかの強磁性臨界点が存在するはずである． 

まず，c 軸磁場(Hc)を掛けたときのメタ磁性転移には図 4(a)のように CEP が存在し，CEP を超える

と一次転移からクロスオーバーに変わるはずである．実際に，最近のマクロ測定[11, 14]により，CEP

が(T, 0Hc) ~(12 K, 1 T)に存在することが報告されている．この一次相転移と CEP の相図は，図 4(b)

のように，我々の日常生活でも親しみのある気体液体転移によく似ている．気体液体転移では，粒子

数密度ゆらぎが CEP で発達する臨界現象が古くから知られている．ところが，メタ磁性転移における

CEP 近傍の磁気ゆらぎの振る舞いはほとんど知られていない． 

図 2.  (a) UCoAl の ZrNiAl 型結晶構造． 
(b) c 軸から見た U-Co(1)層と Co(2)-Al 層．

図 3. UCoAl における各磁場方向の磁化

M の磁場 H 依存性[11]． 
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また，一軸圧や元素置換などの負の圧力による強磁性転移には TCP が存在し，TCP より手前では強

磁性転移は一次転移になっているはずである．ところが，実験的に TCP の存在を示唆する報告はなく，

磁気ゆらぎの振る舞いも知られていない． 

このように，UCoAl は三次元相図に従うと期待されているものの，臨界現象の性質など未知な部分

が多いのが現状である．これらを解明することが本研究の目的である． 

 

 
 

4. 実験方法 

本研究には，東北大学理学研究科の木村憲彰氏，小松原武美氏によってチョクラルスキー法で作成

された UCoAl の単結晶試料を用いた．また，東北大学金属材料研究所アルファ放射体実験室にて合成

した Fe 置換物質 U(Co1-xFex)Al の多結晶試料を粉末状に砕いたものを用いた． 

これらの試料に対し，温度，磁場，一軸圧を制御しながら核磁気共鳴測定を行った．特に，スプリ

ット型の超伝導磁石で発生させた横磁場中で試料を角度回転させることで，磁場と結晶軸の角度を精

密に制御した． 

 

5. 核磁気共鳴測定 

 本研究の測定手段である核磁気共鳴法（NMR）について簡単にまとめる． 

NMRの一般的なハミルトニアンは原子核スピンIと局所磁場Hの相互作用��（ゼーマン相互作用）

と, 核電気四重極モーメントと電場勾配の相互作用��（電気四重極相互作用）の和で次のように与え

られる． 

� � �� ��� � ����� � � � ����
� ������ � ��� � �

� ���� � �����              (1) 

ここで，zzは電場勾配の主軸方向の共鳴周波数，は電場勾配の主軸周りの非対称性を表すパラメー

タである．zz ≠ 0 の場合は，磁場を掛けなくても電気四重極相互作用のみで共鳴現象が起こる．この

場合を特に，NMR と区別して核四重極共鳴（NQR）と呼ぶ．

(1)式の H は外部磁場 H0と電子が核位置に作る内部磁場H の和(H = H0 + H)であり，このH の存

在によって，共鳴磁場が設定周波数からシフトする．このシフトをナイトシフト K と呼び，次のよう

に，超微細相互作用定数 A で電子スピンの静的磁化率q と結びついている． 

� � ��
�� � ���� � ��� � ��               (2)

また，H は時間的にゆらいでおり，そのゆらぎ部分H(t)が，いわゆる緩和率を与える．核スピン-

格子緩和率 1/T1は，次のように，量子化軸（z 軸）と垂直方向の磁気ゆらぎで表すことができる． 

�
�� �

���
� � 〈������������〉�������������

��           (3) 

図 4. (a) UCoAl におけるメタ磁性転

移の温度(T) – c 軸磁場(Hc)相図． 
(b)気体-液体転移の温度(T) – 圧力

(P)相図． 
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また，式は，電子スピンの動的帯磁率"q と結びつく磁気ゆらぎ S を用いて次のように書き直

すことができる． 

� �
����� � �� � ��� ��� ≡ �����

������ ∑
���� �����������

�� �   (4) 

一方，核スピン-スピン緩和率 1/T2は，次のように，量子化軸と平行方向の磁気ゆらぎに対応する．  

�
�� �

�
��� �

���
� � 〈������������〉���

��         (5) 

ただし，1/T2 はその名の通り核スピン間の双極子相互作用など他の効果にも依存してしまうことが

多いので，結果の解釈には注意が必要である． 
 

このように，NMR/NQR は原子核をプローブとしてミクロな視点から電子を見ることができるため，

相分離などマクロ測定では検出困難な情報まで得ることができる．しかも，動的な磁気ゆらぎの情報

まで検出できることが大きな強みである． 

本研究で扱う UCoAl は，NMR に有効な 59Co 核および 27Al 核を含んでおり NMR に好都合な物質で

ある．磁場下での測定では，最も信号強度の大きい 27Al 核の NMR を，ゼロ磁場下での測定は，zzが

4.3 MHz と比較的大きい 59Co(2)核の NQR 測定を行った．  
 

6. イジング型の強い磁気異方性 

図 5 に，UCoAl の結晶軸の a 軸および c 軸方向に磁場を掛けたときのナイトシフトと(T1T)-1の温度

依存性を示す．ナイトシフトは c 軸方向が a 軸方向に比べはるかに大きい．これは， c 軸方向にイジ

ング的な磁化（Mc >> Ma）を持っていることを意味する．一方，(T1T)-1は a 軸方向が c 軸方向に比べ

はるかに大きい．これは，(4)式のように(T1T)-1 が磁場方向と垂直方向の磁気ゆらぎを検出するためで

あり，磁気ゆらぎも c 軸方向にイジング的な強い異方性（Sc >> Sa）を持つこと意味する．また，(T1T)a
-1 

~ Scは Tmax ~ 20 K にブロードなピークを持ち，バルク磁化率の温度依存性[11]と良くスケールする[Sc 

∝ (q = 0)]．これは，三次元強磁性ゆらぎが支配的であることを意味している．また，(T1T)a
-1 ~ Scは

a 軸方向の磁場の大きさに依らないことも確認した． 
 

 

 

図 5. 磁場を a 軸方向(赤)，c 軸方向(青)にかけた 
ときの，ナイトシフトと(T1T)-1の温度依存性．

図 6. 横磁場中で UCoAl を ac 面内で角度

回転させる様子． 
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7. メタ磁性臨界終点における臨界現象 

 異方性の測定から，秩序パラメータとそのゆらぎは，c 軸方向の磁化 Mc，c 軸方向の磁気ゆらぎ Sc

であることが分かった．次に，これらの c 軸方向の磁場 Hc依存性から，メタ磁性転移の臨界現象を調

べる．そのために，c 軸方向に掛けた磁場の大きさを変えていく方法が考えられるが，これでは，(T1T)-1

は常に ab 面内の磁気ゆらぎを見ることになり，肝心の Scを検出することができない．そこで我々は，

図 6 のように磁場の大きさ H は変えずに磁場と c 軸方向の角度を回転させることで Hc (= Hcos)を

制御した．a 軸方向の磁場成分 Ha (= Hsin) も存在するが，Mcと Scが a 軸方向の磁場の大きさに依

らないことを既に確認しているので問題にならない．むしろ，Haが存在するおかげで，(T1T)-1から Sc

を検出することができる．角度のときのナイトシフトと(T1T)-1から，Mcと Scは具体的に次の

計算式で与えられえる． 

                                      (6) 

                             (7) 

 図 7 に温度を固定したときの 27Al-NMR スペクトルの角度(c 軸磁場 Hc)依存性を示す．T = 10 K で

は，常磁性スペクトルと強磁性スペクトルが相分離されており，~ 78°(0Hc ~ 0.9 T)付近で両者が共

存している．これは一次相転移の振る舞いである．一方，T = 20 K では，スペクトルが連続的にシフ

トしている．これはクロスオーバーの振る舞いである．このように，NMR スペクトルを見ると一次

相転移とクロスオーバーを簡単に見分けることができる．このようにして，様々な(T, Hc)に対してナ

イトシフトと(T1T)-1を測定し，(6)(7)式から見積もった Mcと Scを(T, Hc)相図上にカラープロットした結

果が図 8 である．Mcの振る舞いからメタ磁性転移の CEP が(T, 0Hc) = (12 K, 1.0 T)に存在し，更に，

CEP で Sc が大きく発達していることが分かる．これは，気体-液体転移における粒子数密度ゆらぎが

CEP で発散する臨界現象と同じ振る舞いである．また，CEP 近傍での振る舞い（ mc ~ |hc|1/, mc ~ |t|, Sc 

~ |t|-：ここで mc, hc, t は CEP を基準とした Mc, Hc, T ）から臨界指数を求めると() ~ (5.4, 0.26, 1.2)

となり，臨界ユニバーサリティクラスのうちの「三次元イジング」の臨界指数() ~ (4.8, 0.33, 1.2)

と近い値になっている．これは，

UCoAlの持つイジング性と三次元

強磁性ゆらぎから考えても自然な

結果である．実は，この三次元イ

ジングクラスは気体-液体転移の

臨界現象でも成り立つことが古く

から知られており[15]，近年，V2O3

におけるモット転移[16]でも報告

されている．すなわち，UCoAl の

メタ磁性臨界現象は，全く異なる

系である気体-液体転移やモット

転移の臨界現象と普遍的に理解で

きることを意味している[17]．  
 

 

図 7．温度を(a)10 K (b) 20 K に固定したときの 27Al-NMR スペ

クトルの角度(c 軸磁場 Hc)依存性．(a)では常磁性，強磁性の

スペクトルをそれぞれ青，赤で示している． 
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8. 強磁性三重臨界点における臨界現象 

次に，強磁性転移の TCP を探るため，

U(Co1-xFex)Al(x = 0, 0.5, 1, 2%)について外部磁場

ゼロの下で 59Co(2)-NQR 測定を行った．まずスペ

クトルを見ると，図 9 に示すように，x = 1，2%

では，シャープな常磁性スペクトルに加え，ブロ

ードな強磁性スペクトル（内部磁場0H ~ 1 T）

が出現する．注目すべきは，常磁性スペクトルに

連続的なシフトは観測されず，強磁性スペクトル

と相分離（共存）していることである．これは，

強磁性転移は二次転移ではなく，一次転移である

ことを意味している． 

次に磁気ゆらぎの測定を行った．今の NQR で

は，量子化軸は電場勾配の主軸（および内部磁場）

方向，すなわち c 軸方向である．そのため，1/T1

では c 軸方向の磁気ゆらぎ Scを検出できない．そ

こで，この NQR では 1/T2 を測定することで Sc

を見積もった．その結果，1/T2にはTmax ~ 20 Kに，

磁化率やNMR の(T1T)a
-1で見られたブロードな

ピークに対応する異常が観測され，x を大きくす

るにつれ，異常の大きさが増大していくことを観

測した． 

これらの結果を (T, x) 相図上にまとめると図

10 のようになる．注目すべきは，Tmaxの線と一次

転移線（強磁性スペクトルが出現する温度）を外

挿すると(T, x) ~ (20 K, 2.5%)で交わり，ここに向

かって 1/T2が増大していることである．次に紹介

する Yamada 理論によると，実は，この交差点が

TCP であることが分かる．  

図 8. (a) 秩序パラメータである c 軸磁化 Mc と(b)そのゆらぎである c 軸磁気ゆらぎ

Scの(T, Hc)相図上でのカラープロット．

図 10. U(Co1-xFex)Al (0 ≤ x ≤ 2%)における(T, x)相図

と 1/T2のカラープロット．10 K 付近に x に依存し

ない異常があるが，これは磁気ゆらぎとは別の T2

固有の起源によるものと思われる．  

図 9. U(Co1-xFex)Al (x = 1, 2%)の 59Co-NQR 
スペクトルの温度依存性． 
常磁性，強磁性のスペクトルをそれぞれ青，赤で

示している． 
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Yamada は，遍歴強磁性における Landau 展開を 6 次まで拡張し[F0(M) = (a0/2)M2+(b0/4)M4+(c0/6)M6]，

スピンゆらぎの効果を取り入れて有限温度に拡張することで，Belitz らの三次元相図と定性的に同じ

結果を既に示している[18]．このとき，圧力に相当

する電子相関パラメータは ≡ a0c0/b0
2で与えられ，

イジング系の場合[10]には = 3/20 (= 0.15)のときに

TCP が現れる．興味深いことに，図 11 に示すよう

に，磁化率が最大となる温度 Tmax，一次転移線，二

次転移線がこの TCP で集結する．更に，磁化率の

最大値(Tmax)は次式で与えられ，TCP に近づくにつ

れ（→ 3/20）発散的に増大する． 

������� � ��0� �
������          (8) 

このように，NQR から得られた図 10 の(T, x)相図

は図11のYamada理論の相図と定性的に一致してお

り，TCP の存在とその近傍での磁気ゆらぎの発達を

強く示唆している[19]．このような，ゼロ磁場にお

いて “有限温度”のTCPで臨界性が現れる描像は，

CeCu6-xAux (x ~ 0.1)[20]などの反強磁性体でよく見

られる“絶対零度”の量子臨界点で臨界性が現れる

描像とは大きく異なる． 

また，詳細は省くが，筆者は単結晶 UCoAl に対

し c 軸方向の一軸圧下での 27Al-NMR 測定も行って

おり，図 12 に示すように，(T1T)a
-1から見積もった

磁気ゆらぎにも同様の増大が観測されている[21]．

このように，UCoAl には，負の圧力として働くパラ

メータの種類に依らず，普遍的に TCP が存在して

いると考えられる． 
 

9. おわりに 

 以上の研究結果から，UCoAl には確かに三次元相図が存在し，UCoAl に支配的な三次元イジング型

の強磁性ゆらぎが，相図上の CEP や TCP 等の臨界点で発散的に増大していると結論づけることがで

きる．今回，UCoAl に限定して強磁性臨界現象を調べたが，三次元相図の普遍性から，このような臨

界的性質は他の遍歴強磁性体にも普遍的に成り立つと期待することができる．筆者は，この特徴的な

三次元相図に存在する強い強磁性臨界ゆらぎが，例えば UGe2 に見られる強磁性と共存可能な超伝導

など，新奇な物理現象の原因になっていると期待している．  
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