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柳揮 達也

第 1章 序論

1･1･l f電子系

希土類元素はxe芯 (ls22S22p63S23dm3p64sZ4p64d川5S25㌔ )

を閉核として 4f■.5d16S2の電子をもっている.このうち

5dI6S2は価電子であり,結晶中でイオン状態になって剥れ

た価電子の一部は伝導電子に寄与している.図 1-1-1に各
a:

軌道の波動函数の動径部分についての比較を示す.軌道の L o｡

電子密度が最大になる位置に注目すると4f電子軌道は他の

軌道と比較して原子核の近くに位置するだけでなく,外側

の 5S25pbに遮蔽され内部に閉じ込められた狭い波動函数を

持っているため,結晶電場の影響を受けにくい.また一般

に4f電子は電子間のクーロン斥力が強い場合にはバンドを

形成しない.この理由から孤立原子と変わらない波動函数

を持ち,特別な場合を除いて原子核に局在する傾向が強い.

0 1 2 3 4 5
r lauJ

図1-1-1 Ce原子の動径方向への

波動函数分布【Ii]

そのため希土類元素は通常3価である.

このように閉核 5S25pF'の内側にある4f日は化合物を構成しても隣の希土類原子のf電子軌道との重なりは

小さく,隣接する希土類イオンのJf電子間に働く直接の交換相互作用は小さい.しかしながら局在 4f電子

はスピンを持っているので周囲の伝導電子と相互作用する,このため伝導電子を媒介とした局在./スピン同

士の間接的な交換相互作用が働く.これはRKKY相互作用と呼ばれ,この相互作用が及ぶ有効距経は長く,

cc化合物に強磁性,反強磁性などさまざまな磁気秩序をもたらしている.

RKKY相互作用の他にも4f電子の磁気モーメントによって伝導電子のスピンが反転するような散乱過程

一近藤効果-が存在し低温物性に大きな効果をもたらしている.局在スピンが上向きである場合は伝導電子

が全体として下向きにスピン偏極し,局在スピンが下向きの場合は伝導電子が上向きに偏極してスピン一重

項束縛状態を形成する.このような近藤効果によってCeの磁気モーメントが伝導電子のスピンによって遮

蔽される.近藤効果は元来遷移金属の1つの磁性不純物による電気抵抗の極小の発現機構を説明するために

導入された.この場合の局在電子はf電子ではなく 3d 電子である.それに対して本研究で取りあげる

ceRu2Si2のような化合物では,磁気モーメントを持つ原子が格子を形成している.このような結晶中では1

コの磁性イオンに対する伝導電子の近藤散乱が存在し,不純物系と同様に抵抗にlnrに比例する増大が見ら

れる.しかし低温になるとこのような近藤一重項の間にコヒーレンスが発展する.このため伝導電子が著し

く繰り込みを受け,極めて大きな状態密度を持った重い電子状態が発生,近年精力的な研究が進められてき

た.
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重い電子系 CeRu2Si2のメタ磁性転移における弾性異常と緩和現象の研究

1･1･2 局在 ･遍歴の二重性

RKKY 相互作用も近藤効果も本質的には伝導電子と局在モーメ

ント間の相互作用という共通点をもつ.RKKY相互作用は局在スピ

ンによって偏極された伝導電子スピンの分布が別の位置の局在スピ

ンに作用する協力現象によって局在モーメントを安定化させ,伝導

電子の運動エネルギーを下げ,磁気秩序を出現させる.後者の近藤効

果は C-f交換相互作用によって局在モーメントを伝導電子のスピン

が遮蔽しようと振舞い,磁気秩序を発生させないで非磁性基底状態

を生じる.Ce化合物ではこの RKKY相互作用と近藤効果とが競合

し多種多様な基底状態を形成している.Ce化合物が磁気秩序を示す

かどうかは,基本的には近藤温度 rKとRKKY相互作用による磁気

秩序安定化エネルギーTRKK､･との競合で決定されると言ってよい.

図 1-1-2に示すようにCe化合物の典型物質の近藤温度 (近藤効果の

エネルギー尺度)は,ceB(,のごく小さなTK=1Kから,CeRh2のよ
うにTK=l(lJKと結晶場より大きくバンド幅に近いものまである日].

ceや U を含む化合物の多くは,低温で近藤効果に起因するスピン

ゆらぎによって伝導電子の有効質量が増大する.フェルミ粒子間の

相互作用をくり込んだ有効質量の衣を纏った ｢準粒子｣を導入する

10

102

103

-- CeB6

-- CeCu6
一トー CeAl, 重い電子系

CeCu2Sj2
一~ ceRu2Si2

CeBi
~- cesb
_- CeNiSn

_- CeRhSb
.ー CeNi

ー 8…∈ 宍三価数揺動系

- 2謂uh≡

図1-1-2 ccを含む典型物質の近

藤温度プロット川

ことにより,有効質量近似で取り扱うことができる.この立場から

ランダウはフェルミ流体論を基礎付けた.帯磁率によるドハース ･フアンアルフェン効果 (以降 ｢ドハース

効果｣とする)の実験や電子比熱の測定などによる有効質量を測定によって,静止質量と比較して数百から

数千倍もの巨大な有効質量を持つ電子系一重い電子系-の存在が確認されている.

'r が̂低い一部のCC化合物においては,高温では局在的に振舞っていた4f電子が,低温ではその強い電子

相関を保ちつつ伝導電子(sJ)P電子)と混成することによって有効質量が増加し,結晶中を遍歴することが知

られている.表 1にフェルミ面が明らかにされているCe化合物の結晶構造と磁気秩序温度,電子比熱係数

γ=Urおよびメタ磁性を示す転移磁場を示す.一般的な局在スピン系のメタ磁性とは,通常反強磁性の秩
序が磁場で破壊されたことにより磁気モーメントが段階的に揃いはじめる現象であり,磁化や帯磁率で階段

状の急激な増加が現れる.これらの Ce化合物は前述の通り磁気秩序の有無によって二つに大別される.磁

気秩序を示す物質は表 1中のCcSb,Ccln..,CcAl2,ccl主6,ccCu2,ccGa2である.CcCu2Si2は磁気秩序と超伝導

がほとんど同じ0.7K以下で発現し,共存状態にある.一方 cecu,.(TK=4K),CeRu2Si2(Tk=2(lK),CeNi(Tk

--15()K),CeSI1..(TK=2OOK)には磁気秩序が無い.実験的には前者の物質群では4f電子は局在していて,そ
のフェルミ面は 4f電子をもたない La化合物のフェルミ面に酷似している.一方後者の CeRu2Si2,ccSn3,

CeNi等では4f電子は完全に遍歴電子とみなしてよいことが ドハース実験,バンド理論のフェルミ面研究か
ら明らかにされている.

このように重い電子系では遍歴性と局在性の二重性格を反映し,多様な電子相関によって特異な超伝導や
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柳揮 達也

メタ磁性など豊かな物性が現れる.それらの発生機構の解明を目指 した探求は現在も続行中であり,全てを

矛盾なく説明する理解はまだ得られていない.また,結晶育成技術の進歩によって,純良結晶により正確な

物性実験が可能となってきた.

表 1 代表的な物質【3】における磁気秩序温度 【Kl,電子比熱係数 【mJ/mol･K21,メタ磁性転移磁場 【T】

化合物名 結晶構造

CeSb 立方晶

CeTn3 立方晶

CeAl2 立方晶

局在4f CeB6 立方晶

CeCu2 斜方晶

CeGa2 六万 品

I

共存 cecu2Si2正方晶

J

CeCu6 斜方晶

遍歴4f CcRu2Si2正方晶
CeNi 斜方晶

CeSn3 立方晶

磁気秩序状態

TN=16.2K

rN=川.2K

rN=3.8K

TN=2･3K(TQ =3･2K)

TN=3.4K

rN=11.4K,rc=8.4K

TN=0.7K

(超伝導 0.7K)

なし

なし

なし

なし

電子比熱 メタ磁性転移点
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1･1･3 本研究の目的

本研究のテーマであるCcRuヱSi2は巨大な有効質量(m*=12(llZt.,)を持ち,重い電子系の典型物質として良く

知られている.低温では近藤効果が RKKY相互作用に打ち勝ち, ′電子をもつ系にも関わらず磁気秩序の

無い特異な非磁性金属相を基底状態に持つ.近藤格子系であるため ceRuヱSj2の極低温での基底状態は各格

子点における1重項の近藤束縛状態が全体としてコヒーレントになった系と考えられている.低温まで磁気

秩序 を示 さないので低温における電子状態はフェル ミ液体論によって記述されると考えられている.

CeRu2Si三は磁場を【(日日方向に加えるとメタ磁性転移が起こり,電子状態が大きく変化 して,重い電子系の

4f電子状態の本質を探る上で大変興味深い物質である.基礎物性について詳 しくは次節で述べる.

本研究では極低温,強磁場での超音波測定を行い CeRu2Si2のメタ磁性転移に於ける4f電子状態を研究す
る.局在 4f電子はスピンと軌道自由度のため磁気双極子と電気四重極子とを合わせもっている.四重極子

は格子歪みと相互作用するために弾性定数は温度や磁場によって変化 し,四重極子感受率として理解できる.

また四重極子秩序やメタ磁性転移,超伝導転移などに対応 し弾性定数が異常を示すと期待される.本研究で

はメタ磁性転移点に現れる磁気体積効果を研究するため超音波によって弾性定数の測定を行う.またメタ磁

性転移近傍の超音波吸収実験から緩和時間の大きさを見積 もることができる.音響 ドハース効果の実験から

はフェルミ面極値断面積とサイクロトロン有効質量の情報を得ることができる.重い電子系の超音波実験を

系統的に行 うことは電子状態の新たな知見を得るために重要な意義を持つと考えられると同時に超音波物

性の新 しい課題である.
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重い電子系CeRu2Si2のメタ磁性転移における弾性異常と緩和現象の研究

1･2･1 CeRu2Si2の基礎物性

CeRu2Si之は重い電子系の典型物質として′電子物性を語る際

にその奇妙な物性が頻繁に取りあげられ,巨大な電子比熱係数と

それに比例した巨大な電子有効質量を持つ物質として注目され

た.図 1-2-1にCeRu2Si2の結晶構造を示す,正方晶ThCr2Si2型

の構造をとり,Ceは体心正方格子の位置を占めている.格子定数

はa=4.192Å,C=9.780Åである.特にCeRu2Si2を特徴付ける物

性は15K以下の低温で磁化容易軸の【tMl】(C軸)方向に〃 〃.-8T

の磁場をかけると起きるメタ磁性転移である【4】.メタ磁性は磁

気秩序を起こす物質のみならず,ceRu2Si2のように低温で磁気

秩序を持たない常磁性基底状態でも出現する.双方に共通するの

は磁場をかけると磁化や帯磁率に急激な増加が現れることであ

る.実際に磁気秩序の存在しない CcCu6でもメタ磁性が出現す

a"'ceRu2Si2

g凄
Gi GF も G･･

【010]モ､､

｢1001
図 1-2-1 CeRu2Si2の結晶構造

ることが報告されている【4].しかしCcRu2Si2では磁化がHm付

近で急激な増加を見せた後も収束することなく高磁場側で増大を続けたり,比熱にダブルピーク構造が見ら

れたりするなどメタ磁性による異常としては説明できない実験結果が観測されている.転移の秩序変数は現

在のところ明らかにされていない.メタ磁性を起こすにもかかわらず低温で磁気秩序をもたないという特異

性から CeRu2Si三のメタ磁性は ｢擬メタ磁性｣あるいは ｢メタ磁性的｣と表現される場合もある.本論文で

はこの転移を ｢メタ磁性転移｣と統一して記すことにする.

1-2･2 これまでにわかっている 主な物性

(1)帯磁率x:図 1-2･2にCeRu2Si2の帯磁率の温度変化
を示す.室温から低温に向かってキュリーワイス型の増加

を示す.HIK付近で近藤温度に対応した極大値が現れる.

この極大値は磁化容易軸方向のみに現れ,大きな磁気異方

性を持っていることが解る【4],[6】.

(2)磁化〟 : 図1-2-3にCeRu2Si2の磁化曲線を示す.〟

〟【川IH方向に磁場をかけると〃.-,～8.(ITでメタ磁性による

(TOLuJnuJaTOtX)X

Ll〟〔001〕

I--､ー
[110] '＼-L---- ｣

d0 100 200 300
Temperature(K)

図ト2-2 帯磁率の温度依存性【C】

磁化の急激な上昇が見られる.15Tにおいても磁気モーメ

ントの値は飽和せず増加しつづけるので近藤効果 (rK-2(I

K)が高磁場領域でも末だ効いていると考えられる.メタ磁性転移前後でのヒステリシスは見られない

[4],[6],[7].
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50 100 H(kCt)150

図1･2-3 磁化曲線【6]

(3)微分磁化率 dル〟d〃 :図 1-2-4(a)に CeRu2Si2の微

分磁化率の磁場依存性を示す【7】.低温になるほど〃 .ll-

7.7Tの極大値は鋭 くなり,絶対値 も増大する.また,

4.2K以下での低磁場極限の帯磁*xo(=O.('p.sn(oc･Ce)

から見積 もった転移点 〃…における微分磁化率のの逆

数 l/Ax=1/(x Ht1-Xo)の温度依存性 を措 くと図
I-214(ll)のようになる.1/Axは lK以上で温度 'rに比

例 して増大するが,0.5K以下では TZの温度依存性を

示 し,Il=(IKである有限値に達する.絶対零度で有限

値 を持つということはこのメタ磁性転移が 1次の相転

移ではなく,連続的に4F電子の状態が変化 しているこ
とを意味する.

(4)電気抵抗β(r):図 1-2-5に CeRu2Si2の電気抵抗

を示す【41,【81.1K以下でAr 日の温度依存性が見られ

る(JJ=1.75-2).AT2依存性はフェルミ流体特有のもの
である.磁気抵抗は磁化率と同様に電流を【1Otl]と【(州11

方向に加えた場合とで大きな異方性を持つ.〟(⊥):J〟

【1叫 とβ(〟):J〟【tMHとで共に25Kと200K付近に変

極点を持つ.前者の起源は近藤効果であり,後者は近

藤効果と結晶場散乱による影響であると考えられる.
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重い電子系CeRu2Si2のメタ磁性転移における弾性異常と緩和現象の研究

(5)比熱 C(r) : ceRu2Si2は低温で巨大な電子比熱係数 γ=
αr=35(ImJ/moIK2を持ちフェルミ流体状態であることを示 し
ている.極低温領域の比熱を図 1･2-6(a)に示す【6],[9],[10].

ceRuZSi2では低温で磁気秩序を示唆するピークがみられない.

LaRu2Si2(約6.5mJ/moIK2)の格子比熱を差 し引いた磁気的比

熱を図 ト2-6(b)に示す. llKと84K付近に2つのブロー ドな

極大が現れる.それらはいずれも熟的励起に起因したショット

キー異常である.低温側のピークは近藤温度をrK=24.4Kとす

ると低温側の異常は理論値 Tmax=O.45TK(=10.98K)と一致す
る【B].高温側は結晶場状態に起因するもので,第 1励起状態の

二重項が220K付近に存在することが予想される.中性子散乱

については後述する.

(6)比熱C(B):図 1･2･7には磁場スキャンによる比熱 C(B)の結

果を示す【11】.比熱の磁場依存性の測定は多 くの固定磁場で温度

を変化させる必要があるため,実験的に大変困難である.αr対

Bのデータを見るとメタ磁性転移点において0.25Kでは単一の

ピークだったものが0.5Kから高温ではダブルピーク構造が見え

始める.帯磁率と同様に磁場の昇降でヒステリシスは見られない.

fJ対 'rの磁気相図を書 くと図1-2-8のようになる.lK以下の低

温側では温度依存せず,高温側では低磁場側と高磁場側の両者共

にTのべき乗に乗った相図を示す.現在ではこれらの2重ピー

ク構造は準粒子の状態密度に4f電子と伝導電子の異方的混成バ

ンドに起因した変則的なピーク構造があり,ゼ-マンシフトによ

り磁場の上昇に伴ってアップスピンとダウンスピンの状態密度

のピークが次々にフェルミ準位を通過すると仮定することで説

明されている日11.

5

4

0

0

(一〇
∈
N¥

｢

)

JJU

0 2 4 6 8
B(丁)

図1-2-7 比 熱係数 γの磁場依存性【11】
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(7)熱膨張 : 図 1-2･9に示すようにCeRu2Si2の熱

膨張係数α(T)には異方性があり,その値は【o(ll]方向で

大きく,9K と120Kにそれぞれ極大値と極小値があ

る【13】.極大値は比熱や帯磁率の結果と同じ近藤温度

に起因するものと考えられる.また,熱膨張係数に現

れるピークを磁気相図にプロットした図を図 ト2-8に

示す.熱膨張係数のピークは前述の比熱のダブルピー

ク構造から得られた相境界に乗っている.この相図か

ら,極低温では非常に狭い範囲で起こっているメタ磁

性転移が().5K以上の高温側では磁場範囲が広 くなっ

ていることが解る.

40
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M
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図 1-2-9 熱膨張係数の温度依存性【13]

(8)磁歪 :図 1-2-10(a)にCeRu2SiZの線形磁歪の温度依存性を示す【13],[14],[15]. fI//lt)011に磁場をかける

と転移点H",で【()()目方向に結晶は膨張する.磁場に平行方向の線形磁歪(lll=dL,/I,)は垂直方向の磁歪にくら

べて約3倍大きく(右 =3ん),これは熱膨張の結果と一致する.図ト2･1()(b)に示す体積磁歪 A-､(=1ルdV/dH)

は線形磁歪と1.､=5/3右の関係にある.またH=H"におけるI'､の値には大きな温度依存性がある.後述す

る弾性定数において体積歪みに結合する弾性定数cJjに大きなソフト化が現れる原因はこのrOOl]方向への磁

歪と深い関係を持つと考えられる.
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(9)弾性定数,超音波吸収係数 :ceRu2Si2の超音波測定は以前にも行われている【C],[16].我々が再び測定

した弾性定数の温度依存性を図112-11に示す.縦波弾性定数C..とC33はソフト化し,横波弾性定数C44と

C"は逆にハード化する.各弾性定数において2OK付近に見られる異常はヴァン･ヴレック項により四重極

子感受率が-定借をとることに対応する.縦波弾性定数において,より低温で再びソフト化するのは近藤効

果によって一重項基底状態が出現し,そこから励起状態への遷移によるものと考えられる.このように縦波

超音波でのみソフト化が観測される振る舞いは同じように極低温でも磁気秩序の存在しないCeCu6の弾性

定数の実験結果に類似している【17].温度依存性について詳しくは第3章の実験結果で後述する.弾性定数

C..Jの磁場依存性を図1-2-12に示す.T=165mKにおいて【OtIl】//flm=7.7T付近で約50%もの巨大なソフト
化が報告されている【18],[19]. また弾性定数C日では約20%のソフト化が観測された.メタ磁性転移点に

おけるソフト化の大きさの温度依存性を図1-2-13に示す.帯磁率xと同様に低温で一定値に収束する傾向

が見られる.超音波吸収係数は縦波弾性定数C日,cljに対してそれぞれα1.およびα33が報告されている[C].
図ト2-14はα11の磁場依存性である.帆 ,近傍で発散的な吸収が起こり,周波数が高いほど超音波吸収の起こ

る領域の幅が広く,吸収も大きくなる.図ト2-15は吸収係数の周波数依存性から計算した緩和時間の磁場

依存性である.Tはflm付近でr-1(rLOsecのオーダーまで増加しており,緩和時間のスローイングダウンが

起こっていると考えられる.
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図1-2-11 弾性定数の温度依存性
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図1-2-13 弾性定数のソフト化と帯磁率の強度の

温度依存性【C】.

(1())中性子散乱 :T=5KのaJ(エネルギー)スキャン

による非弾性中性子散乱スペクトルの実験からは明確な

磁気構造は見られない.しかし分解能を高めると低エネ

ルギー領域に新たな磁気励起が観測される.偏極中性子

を使って,散乱中性子の偏極度を解析 して純粋に磁気散

乱を取 り出した実験結果を図 1-2-16に示す【20].分解能

はtI.lmeVであり,温度 1.5Kで 一定のエネルギー

TZLV=1.6mCVの下でのQ=(0.7,0.7,0)の中性子散乱強度の

磁場依存性(〟//【川)ll)である.低磁場側の散乱強度には

2種類の散乱があり2つの寄与が考えられる.一つは空

間的に相関の無いシングルサイトの,つまり局所的な

(localized)近藤スピン揺動の寄与であり,もう一つは反

強磁性的な短距離スピン相関(corrclatioJIS)の寄与であ

る.メタ磁性転移に対応 した約8T以上の高磁場側では

整合な反強磁性スピン相関が消失 し,シングルサイトの

近藤スピン揺動の寄与のみが残る.

(ll)フェルミ面の研究 :図 ト2-17に磁場変調法によ

るドハース効果の実験とバンド計算から得られた ドハ

ース周波数の角度依存性を示す【251.また図 ト2-18には

バンド理論から計算されたフェルミ面の図を示す.メタ
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図 ト2-14 超音波吸収係数α 日の磁場依存性【C1
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図 1-2-15 緩和時間の磁場依存性【C1
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MQgnel･cField(kOe)

図 1-2-16 中性子強度の磁場依存性l)'2{')

磁性転移前のフェルミ面極値断面積の角度依存性は

CeRu2Si2のバンド計算の結果とほぼ合っている【23】.サ

イクロトロン有効質量は β=1.5mo, Y=1.6mo, K=2()mo(H//[0()1])で,特筆すべきはV=12()'710(H//

【1001)という巨大な有効質量が観測されたことである.一方,メタ磁性転移後のフェルミ面は遍歴バンド計
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図1-2･19 メタ磁性転移前後の

電子有効質量の磁場依存性【21】
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撃∵tpi,band1112holes13
CeRu2Si2

Localized4felectronsystem(LaRu2Si2)

図 112118 バンド計算から求められたL22],[23],【24J

遍歴4f電子モデルに基づくCeRu2Si2のフェルミ面 (左)

と局在4f電子系に対応するlJi､RL12Si2のフェルミ面 (右)

算の結果とは一致せず,フェルミ面の極値断面積は局在電子

系の1,｡Ru2Si2のフェルミ面と同じ大きさであると同定され

る 【24】. つまり実験から得られた〟ブランチのドハース振

動数は8.2×10Hocであり,遍歴バンド計算から期待される値

より大きく,むしろCcRL12Si2から4f電子を1つ抜いた

LaRllヱSi三のバンド計算の値とよく合う.このことから,基底

状態の低磁場側で遍歴し重い電子系を形成していた4f電子

がメタ磁性転移後,局在化すると解釈されている･サイクロ

トロン有効質量の磁場依存性を図 1-2-19に示す.磁場をかけ

てゆくとサイクロトロン有効質量はメタ磁性転移点で増大

し,転移後は磁場を増加させるにつれ減少する【21】
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(12)他の元素による置換 :(celーXLax)Ru2Si2ではx=0.08-0.90で反強磁性秩序が現れる【32].その他の濃

度では常磁性である.即ちLa希釈系では濃度によって近藤効果と磁気秩序が共存する.電気抵抗には∫≧(I.3

で近藤効果による･logr依存性が見られる.メタ磁性転移磁場 〃.,tは∫の増加と共に減少する.一方 Yで置

換 した(cc..xY､)Ru2Si2の場合,磁気秩序は現れない.cc(Sj._xGe､)2ではx>0.05で反強磁性秩序が現れる

[33].またx>0.8では強磁性が現れる【34].CeRu2GC2はTc=9Kで強磁性に転移する.Ce(Rut_xRh､)2Si2 で

はtl.()3<x<0.40でスピン密度披(SDW)転移が見られる【35】.x>0.5の領域では反強磁性秩序が生じる..r=1

(ceRh2Si2)は高圧下で超伝導体になる【36].いずれの置換効果の研究も,ceRu2Si2が少量の置換で磁気秩序

の出現する極めて微妙な領域にあることを示している.

(13)圧力効果 : 圧力は格子定数 (磁気モーメント間距離)を

変化させるので極低温まで磁気秩序を示さない物質に加圧するこ

とで相転移が起きる可能性がある.また他の物質との置換効果に

よって超伝導が発生する場合もある.実際ceRuZSiZでは磁化や帯

磁率は圧力増加に伴って減少する【26],[27】.図1-2-2()(a)に示すよ

うにメタ磁性転移点〃…は圧力を加えるにつれ高磁場側にシフト

する【29].図 1-2-20(b)に示した転移磁場の大きさは圧力に比例 し

ている. ドハース周波数の圧力依存性[30]を図1-2-21に示す.正

孔フェルミ面の ドハース周波数は圧力上昇に伴い減少し,電子フ

ェルミ面の6,Kブランチは逆に圧力増加に伴って ドハース周波数

が上昇する.常圧と圧力下での有効質量の差は大きなフェルミ面

ほど大きくなる.また最近,圧力下でのみ観測される新たなフェ

ルミ面が発見され,常圧での有効質量は4(IM 〟～50川 〃と見積もら

れている【31].図 1-2-10(a),(I))に示 したように,熱膨張の結果で

は転移磁場近傍で体積が膨張するので圧力を印加することで熱膨

張の効果を抑えることができる.圧力効果は磁場変化と同様に有

効質量を変化させることが予想できる.図 1-2-22では圧縮率0.95

×10~J/kbilrを用いて圧力を体積に換算 して表示 している.V=173
Ajの左右にある目盛 りはsiをGeで置換 した物質ceRu2(Sit_､GeJ2

の濃度.r=O.()5(左)とx=().07(右)の点を表 している.図の領
域から右側に外れた V=183.06A･'に位置するのが ccRuGC2であ

る.もし体積が一定であればメタ磁性転移点に近づいても低磁場

側のフェルミ面が保持され,4f電子が遍歴 したまま高磁場まで続

くと予想されている.メタ磁性転移は温度の低下と共に鋭 くなる

が,図 ト2-8の相図のように転移前後の領域は低温で連続的に繋

がっているという量子臨界点的な解釈もなされている
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図1-2-21 ドハース周波数の圧力依存性[30] 図1･2-22 圧力を体積に置き換えた相剛30]

1･2･3 メタ磁性の理論

倉本,三宅らはシングルサイトアンダーソン模型を利用してフェルミ流体の修正を行い,強相関系′電子

の局在･遍歴二重性を加味するためRKKY相互作用とスピン偏極の非線形効果を考慮した計算を行った.ア

ンダーソン格子のハミルトニアンは次のように書ける.

C#AL-吉(cfIiUj;･･-Jft･-J)ft･･Jft･6十吉ckCk･fkJ
十妄言?keXdik･Rt･)ft･'fkJ･hL･]

(ト2-1)

ここでん十(或いはfio)は,格子点RiにスピンJを持つf電子を生成する (或いは消滅させる)演算子で

ある.簡単のためf軌道の縮退は軽視している.また,幅の広いバンドを持つ伝導電子は波数k,スピンJ

で指定され,ck｡+がその生成演算子を表す.またvkはf電子と伝導電子との混成を表し,Nは格子点の総

数である.アンダーソン格子の分配函数Zは,温度 T=1/βにおいて,e九l)(･β者..)を伝導電子とf電子の自由

度に関して積分することによって得られる.f電子自由度をフーリエ変換してエネルギーが rk程度のものを

遍歴自由度とみなし,また高エネルギーのf自由度のうちん + とfioのエネルギー差がTK程度までのものは

低エネルギーのスピン励起自由度Sとみなすことができる.このようにしてアンダーソン格子の分配函数を

変形すると次の経路積分,

Z-IDf'DjDSexp(-P4) (.-2-2)

で表現することができる.ここで作用Aはスピン部分As,フェルミオン分極による寄与部分A｡0.から構成
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される.状態方程式は次のようになる.

lxo(o)-1-J(q)-212口(q;sq)]sq-hq (1･2-3)

式 (1･2-3)で左辺括弧内の初めの2項はAsに由来し,xo(0)は遍歴的自由度との結合を仮想的に除いた場合

の静的帯磁率に相当する量で,J(q)&まRKKY相互作用である.フェルミオンの分配函数1m,S..)はスピン分極

sqに強く依存し,一様な分極q=O,S｡-Sとf電子の混成を加味した状態密度を考えるとDE(0,S)はISJの函数
として極大点を持つ.これを数値的に計算するとメタ磁性転移を引き起こす.またその結果は圧力のスケー

リング則を再現している[37】.

佐藤,大川らは準粒子の状態密度にギャップが存在するモデルを用いて理論計算を行った.電子密度波や

スピン密度波などの揺らぎ (短距離秩序)が発達すると長距離秩序の出現に伴うギャップの前駆としてフェ

ルミ面に擬エネルギーギャップができ,状態数が減少する部分が現れる.そこで現象論的な状態数のモデル

を用い計算を行った.また近藤温度の体積依存性,

TK(x)=TK(0)exp(-x)
(1-2-4)

x=rAV/V

と電子一格子相互作用を考慮しハバード模型を用いて計算を行った.ここでr(～190)はTKのグリュ-ナイゼ

ン定数である.その結果メタ磁性転移付近の比熱のダブルピーク構造や中性子散乱の実験結果を説明してい

る[38].その他多数の理論が考案されているが依然としてメタ磁性転移の起源に関する統一的な見解は得ら

れていない.

1･3 理論 1 正方晶系の弾性定数

本節 1-3と次節 ト4では超音波測定の理論を述べる.

試料中を伝搬する超音波は結晶格子点を平衡状態からわずかに変位させる.実験に用いる超音波の周波数

f=aA/27tは約 10HHzであり,固体結晶中での超音波の波長は0.｡1-0.5mmである.それゆえに超音波の波長

は結晶中のイオン半径や伝導電子の平均自由行程(10･Ll0JA)などにくらべて非常に長いため結晶中での超音
波と電子系との相互作用は周期性を無視でき,連続体近似を用いて一般の弾性体と同じように扱うことがで

きる.また一般的な金属中の電子の媛和時間Tは 1tI~■2sce程度であるので実験では蛾丁 くく 1を満足している.

ここでは正方晶系での弾性定数について述べる.

歪みci/･Cま2階のテンソル量として変位ベクトルfLの微小変化量 ∂tL.･/axjで定義される･格子の回転を伴
わない純粋な歪みci/･は2階の対称テンソルとして表される【3')],[40].

(i,j-x,y,I) (l･311)

また,格子の回転は2階の反対称テンソルとして表される.

auj aui

axiaXj)
-alji (1-3-2)

一般に結晶の弾性エネルギーは歪みciJによって記述される.磁場中では格子の回転効果が存在し,ali.iの
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寄与を考えなくてはならない.この間題は音響ドハース効果の節で述べる.

フックの法則によると,変形が充分に小さいとき歪みは応力に比例する.それゆえ応力テンソルqij は歪

みCijの1次函数である.

J.･]･-∑ ∑ C.･iklC,.Cl (1-3-3)
k I

ここで Ci/･klは弾性スティフネス定数 (以降,弾性定数と記す)と呼ばれ,物質の固さを表す定数である.

C.jAlは【J/nlj】(エネルギー/体積)の次元を持つ.我々はこの弾性定数を音速から計測している.

結晶が歪むことによって蓄えられる弾性エネルギーFli.ttic｡は,フックの法則が成立する近似の下では歪み

の二次式として表される.

FLattice-三貴真 cpycpcy (.13-4,

ここで添え字p,Vはvoigt表示で1=xx,2=yy,3=zz,4=yz,5=zx,6=xyを表す (回転が無い場合).弾性エ
ネルギーFI〟〟,･(.eは結晶構造の持つ全ての対称変換について不変である.正方晶において応力と歪みは次のよ

うに行列化した式で結ばれる.

tJ

Jヽ

tJ

c
l

cl
c
J

0

'
]

･-
Jヽ

c
l

cl
c
l

0

l
つ
一

P
.

c1
ら

c
1

0000

000
000

4oCi
o

00
00
C44 0

0000OC(,(,

E.r.l･

Cyy

C二二

g.I.:L

Eこl･

E･tl.r

(1-3-5)

正方晶系の場合,対称性によってこのように6個の独立な定数に省略化して書くことができる.今回測定し

たモードについて対応する歪みと対称性の既約表現を表 1-3-1に示す.

表 1-3-1 正方晶系での弾性定数 cii,歪みci.iおよび対称性【41】

弾性定数モード

CLl

(cll-C12)/2
C3J

(,111

CE.(,

み歪

J

JI.･
′
㌫

-･

l,

㍍

ハ

(.W

g
/

tJ
･

k//(進行方向1 1･//(遷移方向) 対称性

ll001 日()0l rl++r3+
[110] [1Tt)]

[001] LO(Hl

rl()0 ],lO 10] [001]

llt)O] ltHO]

+Lr･+LI
+LLr･
+Lil

次に,結晶中を伝搬する弾性波の運動方程式を考える.結晶内部の微小体積に働く力を考えると,∫方向の

運動方程式は次の様に書ける.

p% -% ･争 % (.13-6,

ここでpは密度,uxはx方向-の変位である.y,Z方向にも同等の式が成立する.(113-3)式より正方晶系の場
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令 ,

p埜 =cll聖 .C" 隻 .C.4
a=tLr

∂t2 yll∂∫21Yt-I-ay2 1Vllaz2 I(cll十C.2)% 十(C.3十C44度 (.-3-7,

となる.【1叫 方向に伝搬する縦波超音波〟- 〟(,exp拍エーα)】について式(1-3-7)を解 くと

C1.-P(;)2-ルx2x (I-3-8)

となる.ここで Vx､は音速である.また,LIOO]方向に伝搬する横波超音波V=voexpli(kx-al)]について

C44-I"x2y (1-39)

が得られる･このように一般に各モードに対 して弾性定数と音速にはC-iW2の関係が成り立つ.

1･4 理論 2 音響 ドハース効果

1･4-1 ド･ハースーファンtアルフ工ン効果 【42】

ド･ハースーファン･アルフェン効果 (以降, ドハース効果と記す)は,外部磁場 〃 の掃引とともに磁化

が,周期 1/〃で振動する現象である.ドハース効果は外部磁場 〃の掃引に伴う交流帯磁率で測定する方法

が一般的であるが,精密に実験を行えば帯磁率 ･磁化に限らず電気抵抗 ･弾性定数 ･比熱 ･磁歪などさまざ

まな物理量でも磁場中での量子振動が観測できる.特に弾性定数の量子振動を音響 ドハース効果と呼ぶ.磁

場に垂直なエネルギー面の電子状態がランダウ状態

と呼ばれる等エネルギー面に量子化される.図 1-4-I

参照の離散的なエネルギーを持ったランダウ状態が

〃 を増加させるにつれ次々とフェルミエネルギーを

通過することにより,電子系の自由エネルギーが振

動する.このため,磁化,比熱,弾性定数など多 く

の物理量に振動が出現する.以下ではランダウ準位,

自由エネルギーおよび弾性定数の振動項について簡

単に述べる.

/1 1-:ごごン

図 1-4-1 ランダウ ･チューブ

1･4-2 ランダウ準位

I(Ml]軸方向の-様な静磁場 H=(0,0,Fl)中に存在する質量m,電荷eの自由電子を考える.一様な静磁場中

の電子の波動函数についてのシュレディンガ-方程式を解 く.このとき電子のハ ミルトニアンは次の様に表

される.

cw-去(p-:A)2 (.-4-1,

ここでは磁場〃に対してランダウゲージのベクトルポテンシャルをA=((岬 ､,())と選ぶ.これを解 くと磁気

量子数Itと印加磁場方向の波数ベクトルk/,で指定される固有状態および固有値は次のように与えられる.
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少,,-exp(ik,y･ikzzh ,(x)

(._._2,,71,-hoc(,- i)十碧
節.(x)は次元調和振動子を表すエルミート函数である.ahtはサイクロトロン周波数と呼ばれ,次式で記述さ

れる.

eH
aJ｡=-
1llC

(1-4-4)

量子数JJで指定されるエネルギー状態をランダウ準位と呼ぶ.式(1-4-3)の固有値は〃が変化したときエネル

ギーが周期的に変化することを示している.磁場が印加されているとき磁場方向に垂直なkx-A.Y平面内の電

子の運動は量子化され量子数Ilで特徴づけられる.他方,磁場方向では波数ベクトルkこを持つ平面波として

取り扱うことができる.磁場によるエネルギー準位の分裂のため電子は磁場に垂直な面でとびとびの半径を

持つ円筒状の等エネルギー面に収容され,その面に沿って円周軌道を回る.この円筒をランダウチューブと

呼ぶ.11番目とIt+]番目のランダウ準位間のエネルギ一差AE はサイクロトロンエネルギーdE=ftaJcとなる.
一般にサイクロトロン運動を行っている物質中の伝導電子の質量は静止質量 J叫Iと等しくならない.ドハー

ス効果で測定される電子の質量はサイクロトロン有効質量と呼ばれる.フェルミ面断面積をぶ,波数ベクト

ルの磁場方向成分をkとすると有効質量mは次式で定義される.

m'::-笠(g)k (114-5,

重い電子系のように,フェルミ面の断面積がエネルギーの変化によって激しく変化する場合には m は極め

て大きくなる.

1-4･3 電子系エネルギーの振動項

磁場 中での磁化や弾性定数の量子振動を求めるには電子系の自由エネルギーを計算する必要がある.

Lirshit7,とKoscrl･ichによれば磁場中にある電子系の自由エネルギーの振動項II)は電子の散乱などを考慮す

ると次の式で表される.

[- I.li

.3/2 二5〟‥:･
〃り〟.

-sl2n(; 一国 (1-4-6,

ここで仲 は自由電子のボーア磁子p.,にあらわれる電子静止質量moをサイクロトロン有効質量171で置き換

えたものであり有効ボーア磁子と呼ばれる.

eTt
P I3=~~一言~
Ill(-

またR･r,RlbRsは減衰因子と呼ばれ次式で書かれる.
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RT-
22T2pkBT/FELH

sinh(22r2pkBT/最 H)

RL,=eXp(-22T2pkBT/p芸H)

Rs=cos

(1･418,9,10)

Fは印加磁場の逆数 1/Hに対する振動周期でドハース周波数と呼ばれる.ドハース周波数Fはフェルミ面極

値断面積∫に比例 している.

F=旦 S (1_4_ll)
22Ze

よって l/〃 の等しい間隔で起こるドハース振動をスペクトル分析することによって対応する極値断面積を

求めることができる.So(2億 フェルミ面の曲率因子で,極値断面積の波数ベクトルの磁場方向成分kHによる

2階微分で定義される.

(114-12)

so'2'は球面のフェルミ面では2花である.フェルミ面が球状からずれるとS..'2'は大きくなる.畠の式中にSò2'

は分母に2乗根の形で入っている.フェルミ面の形が球形からずれるとsot2'が大きくなるため,自由エネル
ギーの振動項は小さくなることがわかる.Rは減衰因子と呼ばれ,R･rは温度因子,RT,はデイングル因子,

Rsはスピン因子を表す.温度因子 R,rEま有限の温度によるフェルミ面のぼけにより振動が減衰する効果を表

す.デイングル因子 R.,は不純物により,電子のサイクロトロン運動が散乱されて有限の散乱時間を持つと

不確定性原理によりエネルギーレベルがブロードになることで振動が減衰する効果である.rnはデイングル

温度と呼ばれ散乱緩和時間を温度に換算したものである.

fl

'rD=扇 嘉 W -13'

スピン因子 RHはランダウ準位のスピン分裂により位相差が発生し振動強度が干渉する因子で,式中に現れ

るg因子はランダウ準位のスピン分裂の大きさ∠kを与える.1
Ac=盲FLl3fI (ト4-14)

減衰因子のうちR･,は温度が上昇すると,また恥 はデイングル温度T.,が大きくなると急速に0に近づく.

また,有効質量"tが大きくなっても温度因子RT,デイングル因子RT,は急速に減少するため振動の減衰が

激しくなる.即ち電子軌道の量子化が電子の衝突によってぼけたり,ある順位を占める電子数の振動が近傍

の軌道-の熱分布によって平均化され,はっきりしなくなると量子振動は観測されないのである.このため,

大きな有効質量をもつ重い電子系のドハース効果の実験では極低温,強磁場,純良単結晶といった厳しい実

験条件が必要となる.
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1･4･4 音響 ドハース効果の理論 【431,【44】

弾性定数の量子振動項dcilはLifshtzIKosevishの式から現象論的方法で求められる.(114･6)を歪みqjで

2階微分する.歪みの1次までを考えると

ACtjF-(T)1/2
Ji有 RTRD Rs

st()2)11l* p
1/2 i,J=X,y,Z (I-4-15)

を得る.しかしこの式ではフェルミ面の極値断面積と電子一格子相互作用との間の関係は明らかになってい

ない.一方片岡,後藤による音響 ドハース効果の理論では弾性定数の振動強度から電子一格子相互作用を求

めることが可能である.以下にこの理論の概略を述べる.

歪みsJが存在する系における磁場H=roL4の中でのフェルミ面上の伝導電子のハミルトニアンcK ,(,は次の
ように書ける.

考 Ie=｡考 ′･h+e#z

哉′･b-投 信 A),7･撞 嵩 C･･j巨 A),.(p-:A)j (.-4-.6" ,.8,

#Z-言gpBH･6
裁 ′･/,の第1項は伝導電子の運動エネルギーを表し,第2項は歪み句 によるエネルギーの変化を表す.giiは

歪みと電子の間の結合定数であり,この大きさが電子一格子相互作用の強さを反映する.M,はゼ-マンエ

ネルギーでgはg値,Jはパウリのスピン演算子である.このハミルトニアンにはまだ磁場中の回転効果や

バンドによる電子一格子相互作用の寄与は含まれていない.まずこのハミルトニアンをスケーリング則を用

いて解いていく.

弾性定数の振動項 △Cpv(Jl,V-I-6)は次式で表される･

Aepv-∑△L=ifT:,A,j･

-二 (H,- tA,･]･(P,Ai･j,(P 卿 伴 +7号〕 (.-4-19,

十A･･]･:i.j,(P控# )sin(99 ･婿)]
上チルダ(-)はスケールされた回転座標(x,y,Z)う (x-,y.,I-)をあらわしている.式中右辺の第2項は歪み

による2次の項であり,一般にその寄与は小さいと考えられるので2次の項は無視した.改めてAC〟VをAC,/と

おき,歪みの1次までを考慮すると
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ACt,,･--Fs(H,P,0)(̂!･I.(P)牢 禦 )2

F LV(H,♂,0)-(-.)堤 )3/2lsi2'(p,el~1′2芸 R,RDRs (1-4-20,2.,22,

H ...(P)-塑S.(:I)(p,o)
♂

を得る.Pは磁場の方向余弦であり,β2+d+62-1 となる.So(2'(卯 まフェルミ面の曲率因子である.Rr

Rl,,Rぶはそれぞれ先述のスピン因子,温度因子,デイングル因子である.Aii(Pは面積変化率(areacoefficient)

と呼ばれフェルミ面極値断面積Aの歪み句 による変化率で次のように定義される.

A{･]･(P)-
S.(,o)(p,o)[% S･'･･,'(p,C,]C=o (.14-23,

面積変化率はフェルミ面上の電子と歪みとの相互作用を表したものであり,その大きさは電子一格子相互作

用のみならず印加磁場方向にも寄与している.面積変化率が弾性定数の振動項に含まれているため,弾性定

数の量子振動強度を解析することで,フェルミ面上の伝導電子に対する電子一格子相互作用を定量的に決定

できる.一般に面積変化率は次の3つの項から構成されると考えられる.

A.･]･(♂)-All･(p)+A';.]･(P)IA',:Jt. (.-4-24)

ここでAL;I(ノ即ま変形項,A"'一切 は回転項,A""tはマルチバンド項と呼ばれる.それぞれの項について以下に特
徴を述べる.

変形項 "̂(/偶 は歪み小 二よるフェルミ面極値断面積の変化の寄与を表す.歪み6,,･を誘起するHtIO]方向に進

行する縦波超音波に対する変形項は次式で表される.

2m,･P,･2-mjP.,3-mkPk2
･n,･p,12･miPi･mkPk2〕 (ト4-25,

βは日00]軸からの磁場Hの方向余弦,〝吊封100]方向の有効質量,g,I,は(I-4-171で定義された結合定数である.

この式から̂ L･/(I(ノ卯ま磁場の方向に対して 異方性を持つことがわかる.また【100]方向-進行する縦波の場合,

進行方向に垂直な面内ではβ=oとなり宥′(ノ卯ま角度変化しないことがわかる.一方歪みC,/を誘起する横波の

場合の変形項Ai/･ll(卯 ま次式で表される.

/∫_し
‥Hg二EiiiZ!βlnⅧlu鵡リ

J玩βi
P
.
i

♂lhJ1日リ′ 2.m/･
p
J
h
mkPk
2 ＼tjノ

(I-4126)

横波の場合は方向余弦βと月がともにOでない場合,即ち超音波の変位と波数ベクトルで張られる面内で異

方性を示すことがわかる.またP･と月のどちらかがOとなる領域では変形項は "̂'/(0-0となる.

次に回転項 L̂･i'-切 について述べる.【100】方向に変位し【olO]方向に進行する横波超音波は結晶中に歪みG･/･と右

回りの回転a!iを誘起する.零磁場中では超音波の誘起する回転方向の交代に対して電子の自由エネルギー

は等しい.しかし,磁場中では回転方向の交代L;,+all一句∫+称 に対して電子の自由エネルギーは等しくない.

これを回転効果と呼ぶ.回転項は回転効果によるフェルミ面極値断面積の変化を表す.実験では回転方向の

交代は横波超音波の変位ILと波数ベクトルkの交換に相当する.したがって回転効果は横波超音波に対して
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のみ生じ,縦波の回転項はOである.横波の回転項は次式で表される

ATu･(P)=
Lm,･･mJ)piPj

miP,･2･mjPI･mkPk2
(1-4-27)

回転効果は印加磁場方向に垂直なフェルミ面の断面積が格子の回転によって変化する幾何学的効果であり

結合定数には無関係である･また表式からmi- m k の場合にはA7･]･(♂)-0であることは球面を回転させても
断面積は不変であることを意味している.また横波の変形項と同じくP･と月 がともに()でない場合にのみ効

果を表すことがわかる.

最後にマルチバンド項Jt,I"について述べる.複数のバンドが存在する系を考える.一般に結晶中に歪みが
誘起されるとそれぞれのバンドエネルギーが変化する.系の電子は保存されるので異なるバンド間に電子の

移動が起きる.この結果フェルミエネルギーが変化する.歪みに依存するフェルミエネルギーを β/∫(功とす

るとマルチバンド項は次のように定義される.

(114128)

マルチバンド項は系の体積を変化せしめる縦波振動モードで大きい.系の体積を変化させない横波振動モー

ドでは小さいかあるいは零であると予想される.またマルチバンド項は磁場の方向に対して等方的であると

考えられる.また変形ポテンシャルd,,と音響 ドハース効果の理論で導入された面積変化率^]･Iとの間には次

の関係式が成立する.

d-<･i-Er･lA,･iF (.-4-29)

変形ポテンシャルはフェルミエネルギーに比例するので,このことからも面積変化率の大きさは電子一格子

相互作用の大きさを反映していることがわかる.

本研究では実験結果に高速フーリエ変換(FFT)を作用させて振動強度AC,/とドハース周波数を求めた.本

研究では磁場中の回転効果を測定しなかったので電子一格子相互作用の大きさを決定できなかった.理由は

結合定数 gi/およびマルチバンド項 L̂/"tを磁場中回転効果による曲率因子から見積もる必要があるからであ

る.FFTの境界条件を満たすために実験データにハニング函数を掛けて計算した.FFTを行うにあたってハ

ニング函数をかけているため,そのままでは FFTピーク強度は弾性定数振動強度の半分になってしまうの

で,Ⅰ√lJでの後で二倍している.

1-4-5 サイクロトロン有効質量とティングル温度

音響 ドハース効果でも振動磁化によるドハース効果と同様に有効質量lJtやデイングル温度TI,を求める

ことができる.FFTの範囲Hl-H2に対して平均磁場Ho

孟 -結 ･去 )

と定義する.磁場fI.F 一定での振動強度AC,/･の温度変化を考えると温度因子より
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coast.

sinh(27T2kBTm*C/ehH)
(ト4-31)

となる.左辺に測定した振動強度を与え.左辺のcollSt.をパラメータとしてフィッティングを行うことに

より有効質量〝了を見積もることができる.また温度T=一定での振動強度の磁場変化を考えるとデイング
ル因子により

I｡lAC.jJiJsinh(2方2kBTl,l*C/e'IHo)i-co,"i.-2n2kBTDm*C/e',H 1̀-4'32'

となる.有効質量m'がわかっていれば横軸を磁場の逆数 1/H とした直線の傾きからデイングル温度 Tl,を

見積もることができる.

次章では本研究に用いた測定系と実験方法について述べる.
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第 2章 測定系

2･1 弾性定数

結晶に入射された超音波は歪み波として伝搬し,結晶中に歪みを誘起する.格子の歪みは希土類化合物の

4r電子など軌道自由度をもつ電子系の電子四重極子と結合し,その電子状態に摂動として作用する.したが

ってその四重極子感受率の実部である弾性定数や虚部である超音波吸収を測定することにより電子状態や

相転移などの情報を得ることができる.本研究ではパルス超音波を物質中に伝搬させ,その弾性定数と吸収

係数を測定する.

良く研磨された測定試料面に各種の接着剤により接着されたトランスデューサーに標準信号発信器から発

生させた電気パルス信号を入力するとトランスデューサーは電気信号を超音波パルスに変換し,試料中を歪

み波として伝搬する.試料の両端面で反射を繰り返したパルスエコーはもう一方の端面のトランスデューサ

ーにより再度電気信号に再変換され,検出器-迷られる. 実験中はオシロスコープでパルスエコーの様子

を常に監視している,理想的なパルスエコーならば図の様にcxp(･βt)に比例して減衰する超音波エコーをオ

シロスコ丁プ上で観測できる.測定試料の長さをllm],隣接したパルスエコーの時間間隔をTlscc]とする

と試料中の音速はV=2//Tlm/sec]で与えられる.音速の絶対値の測定はパルスエコー間隔をオシロスコープ

上で直接肉眼により読み取っているので測定精度には限界があり,数%の誤差が生ずる.音速よりも弾性定

数が物理的により重要である.弾性定数はC=pv2[J/nlJlと定義される.ここにplkg/nlJ】は試料の密度で
ある.正方晶系であるCcRu2Si,で必要とされるの弾性定数については後述する.

lransduce｢＼､
＼1 J39mPle＼

∪11rasonlC
WaVe

＼pulseecho

図2-日 試料中を伝搬する超音波

2-2 位相比較法

1stecho

図2-1-2 パルスエコーの模式図

結晶の弾性定数や超音波吸収係数の温度や磁場依存性を測定し,得られる弾性的性質は格子歪みと結合し

た電子系状態を敏感に反映しているため,高精度の測定が要求される.特に音響 ドハース効果では微小な量

子振動を検出するのに充分な分解能を確保する必要がある.我々は位相比較法を用いることによりこの間題

を克服している.以下に位相比較法の原理について述べる.
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Vp∝ sin(¢,.)

On=2Tl(2n-l)Lf/V

図2-2 位相比較法の原理図

図2･2に位相比較法【45]のブロック図を示す.標準信号発

生器から発生した周波数′【Hz】をもつ正弦波は試料側と参

照信号側に分岐される.試料側の信号はダイオード･ゲー

トスイッチにより0.5pscc程度の幅を持つパルス信号に整

形され,入射される.試料の両端面で反射を繰 り返した超

音波パルスには参照信号との間に遅延による位相差少が発

生する.即ち第 fl番目のパルスエコーに注目すると試料中

を(2ll-I)lの長さを余計に伝搬 しているので,遅延時間は

t,,=墜 仁塑 (2-1)
l'

となる.ミキサーのアナログ積算器としての機能を利用し

て位相検出を行う.参照信号側の電圧を

V,ef-AICOS(22tt) (2-2)

とすると,JJ番目のパルスエコー信号は

V.vl",,ple-B･expl-α(2n-1)l].Cos(2dt.¢,.) (2-3)

と書ける.ここでA,βは振幅を表す定数,αは単位長さあた

りの吸収係数である.またQ"は遅延に対応した位相差であ

る.位相検出器の中で(2-2)式と(2-3)式で表された信号が掛

け合わされ,出力ば

V"tlf-Vl･cj.V.vlt叩 /a

-1ABexpl-α(2′卜 1)l]･(C.S(4,tf叫 ,I)'C.S(Q")i
2

(2-4)

ローパスフィルタによって式(2-4)内第1項の交流成分をカットすれば式(2-5)に示す位相差だけに依存する

直流出力を取り出すことができる.

=lABexpl-α(21卜 1)[]･Cos(4,,)
V/""LL", 2

さて, lt番目のパルスエコーの位相差4..と音速'･の間には式(2-I),(2-2)から次の関係がある.

Q"-22T(2111 )I

(2-5)

(2-6)
γ

試料中の音速 .′が磁場や温度で変化すると位相差功,が変化するためV,,I-i.､t･の直流出力の変化を得られる.今,

直流出力 vph""Lが常にゼロになるように標準信号発生器にフィードバックをかけ,周波数fを4rだけ変化

させると,位相差AQ"は常に一定値をとり,(2-7)から試料中の音速の相対変化を周波数の相対変化として読

み取ることができる.

; -2 (芹 澤 ) (2-7,

式(2-7)は近似を行っており,本研究の CeRu2Si2のように音速の変化が巨大な系では式(2･7)内の高次項も考

慮しなければならない.位相比較法による測定では上述の通り音速γの変化量に比例して超音波の周波数(角

周波数)を変化させるので,測定されている超音波の波数は一定に保たれている.
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ks-壁-壁 (=const)γ γ
(2-8)

測定は5-100MHz程度の周波数で行っている.しかし測定周波数は圧電素子の固有振動数に左右される

ため,ほとんどの測定では基本周波数として縦波 12-14MHz,横波8-1()MHz,高調波としてその奇数培 (3

檀,5倍,7倍,9倍)の固定周波数を用いている.標準信号発生器は(RACALIDANA9()82)を用いている.

またオシロスコープ上で表示される高次のパルスエコーを測定に利用すると試料の有効長(2Jト1)/Jが大きく

なるので位相差Q"も大きくなり分解能の向上が期待できるが,逆に吸収係数に比例したパルスエコーの減衰

が起こるため,出力は必然的に小さくなる.音響 ドハース効果や非常に小さな異常を観測する場合は超音波

の入力パワーを上げ,発信機の周波数を高くすることで分解能を上げることができる.

試料内部のひび (碧開性によるもの)や接着面の凹凸による超音波の散乱は超音波エコー信号の強度を著し

く減少させ,よい分解能での実験を困難にする.試料の表面処理と精密な圧電素子の接着は慎重に行う必要

があり,高精度の測定を実現するためにはある程度の熟練を要する.いずれにせよ各試料に最適な測定状態

を模索し,試行錯誤を繰り返すことが重要である.

2-3 超音波吸収

超音波吸収【46],[47],[48]の測定 にはパルス受信器 に

(MATECPULSEMODUl,ATOR6()6)を用いた.MATEC社

の装置はパルス発信器の機能も兼ね備えているが,本研究で

はパルスエコーの受信側のみに使用し,発信器はtRACAIJ

DANA9087)標準信号発生器を使用した.受信器側からビデ

オ出力されたパルスエコーはオシロスコープに入射され,同

じく八1̂TEC社の指数函数発生器(MATF,CI<IXPONENTTAL

(i,ENl工RATOR 12041壬)によって出力された指数函数の減衰

曲線を重ねて表示させる.理想的なパルスエコーの列は単位

時間当たりの吸収係数Pldti/sec]によって指数函数的に減衰

するはずなので指数函数発生器の曲線をフイットさせて指

MATECmodeト6600

puEsemodulator
&recelVer

』
図2-3 超音波吸収測定の模式図

数函数の係数を随時読み取り,コンピューターに入力し同時

に計算処理を行う.フイットは手動操作で行う.超音波吸収の実験は吸収が大きな試料の場合など,パルス

エコーの状態が悪い場合は困難を極める.パルスエコー消失が起こり,エコーが1つしか観測されなくなる

場合は単独のパルスエコーの電圧変化を記録するなど工夫が必要である.オシロスコープ上のパルスエコー

の電圧 Vは V=V"exp(-βt)と表せるので1番目のエコーと2番目のエコーの電圧をそれぞれ Vl,V2とすれば,

吸収係数βは

β=
2010g"(V./V2)

(219)

とかける.ここでfolsec]は隣り合うエコーの時間間隔である.試料長をJ【m]とすれば上式は超音波の強度

が試料中を2[だけ進む間に2(llog.o(Vlル 2)ldB]減衰することを意味する.したがって単位長さ当たりの吸収
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係数α【dB/m]は

a=_P_=20logltJ(Vl/V2)
γ 2g

(2110)

となる. デバイ緩和 49]を示す系では超音波吸収係数は測定周波数f=al/27tに依存している.緩和時間をT
とすると吸収係数a(o))はa12に比例 し

α(〟)-
C的-co a12r

2Fn,3 1+LV2r
(2-ll)

と書ける.緩和の現象論について詳 しくは付録で述べる.ここでpは試料の密度,Vは音速である.また cw

･C..は弾性定数の高周波極限と低周波極限の変化量の差である.超音波吸収が観測される場合には通常弾性

定数にも周波数依存性がみられる.さらに,緩和時間と測定周波数城が一致すると誘電率にみられる誘電分

散【50]と同様に超音波分散が観測される.本研究では超音波吸収の結果を(2-ll)式を用いて解析する.

2･4 トランスデューサ

本研究では圧電素子として LiNbO_,を用いた.図 214に模式図

を示す.LiNb0..は水晶と比較して電気一機械変換効率が優れてい

るため (LiNbOJ:K=().2-0.7,水晶:K=(I.1),低い入力パワーでも

良好な超音波が得られる.よって極低温実験で トランスデューサ

からの発熱を強力に抑えるためには LiNbOjの利用が有効であっ

た.また単結晶 IJiNbOJからカットする方向により特定の横波 ･

縦波を選択できるという利点がある.代表的な方向にカットされ

たウエハーが市販されており,本研究では縦波用圧電素子は36oY

Au

electriclead
(signalin/out)(9rOund)

1 1

図2･4 トランスデューサーの構造

カット(K=().49,N=3(715Hz･m),横波用はxカット(K=0.(18,N=2400Hz･m)を用いた.厚さはI,=0.25111m

に研磨加工 し,単位長さ当たり共振周波数定数 Nから計算すると縦波用はf=N/L～15MHz,横波用はf=
N/I,～10MHzとなる.図 2-4に示 した様に トランスデューサーは圧電結晶の表面に金を蒸着 し電気入力端子

とアース端子を設ける.

2-5 接着剤

トランスデューサーと試料の間の接着剤には室温からヘリウム温度までの広い温度領域で音速の測定を

行う為に複数の接着剤を使い分けた.15(IK以下の低温では RTVシリコーンゴムー液型脱酢酸タイプ (伝

越化学)を用い,100Kから2(MKまではチオコールLP31(東 レチオコール)を用いた.

2･6 クライオスタット (低温装置)

絶対零度に近づ くほど格子の熱振動や電子の熟励起が抑制されるので,低温実験は電子の基底状態を如実

に観測することができる.低温環境を実現するための冷凍機は目的の温度領域に合わせたシステムを使い分

ける必要がある.4.2Kからtl.4Kまでの温度領域は主に-'He冷凍機,().4K以下の温度領域はJHeJHc希釈

冷凍機を用いている.それぞれのシステムの原理と概要を以下に示す.
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2･6･1 3He-4He希釈冷凍機 (Oxford社製)

本研究で用いた3He･4He希釈冷凍機の概観図を図2-6-1に示す.希釈冷凍機では冷媒として用いる-1Heと

JHcはいずれも常圧では絶対零度まで固化しない量子液体である.JHcは2.1Kで超流動を示すボース粒子

であり,･1Heは約2mKでクーパー対を作って超流動を示すフェルミ粒子である.性質の異なるJHeとJHc

の混合液体は().8K以下の低温で二相分離を起こし,殆どがjHeから成る濃厚相(C相)と,JHeに約6%のユHe

が溶け込んだ希釈相(d相)に分かれる.密度の違いによりd相の上にC相が浮かぶのでd相から･1Heを分留

樵(still)によって機械的に分留させると相境界面で C相からd相- -IHcが新たに溶け込み,そのとき生ずる

エントロピー差によって吸熱過程が起こり,さらに温度を下げることができる.蒸気圧の差を利用して選択

的に減圧排気された-IHeはlKポットで再液化され,濃厚相に溶解する.JHcの循環を行うことで,極低温

状態の長時間維持が可能となっている.こ

のように二相分離を巧みに利用した希釈冷

凍機は5(MmKから川mKまでの極低温領域

の物性実験の必需品である.

本研究で用いた トップローディング型

jHcJHe希釈冷凍機の基本仕様は T=loo

mKでの冷却能力が25(叫W,3He-JHeの混合

気体の体積は大気圧換算で3tI2J,そのうち

JHcの体積は4(IJである. 測定時に試料が

収まる断熱容器の内径は24mm と大きく,

プローブ先端に非磁性素材 (ハイソールま

たはpEEK材)を用いてサンプルホルダや

測定セルを自作して取 り付けた.プローブ

頭頂部から先端までは 5()Oの同軸ラインが

装備されており,極めて低ノイズの超音波

測定が可能である. 本研究で用いた希釈冷

凍機には18rrの超伝導磁石が取り付けられ

ている.通常運転では 16rrまで簡単に励磁

することができる.それ以上の高磁場を発

生させるには超伝導磁石上部に設けられた

ラムダチップを作動させ JHcを減圧排気す

ることによりマグネットの温度を 2.()Kに

保ち,最大 18Tまで励磁が可能である.ラ

ムダ･チップは後述のJHeクライオスタット

にも装備されている.

Schematicdiagramofadilutionrefrigerator
(TopILoadingtype)

口

Liquid4He
supplied
c血 aujiyJ

conten10uSheat
exchanger_/

Slnteredsilver
heatexchanges//

conctenJrva･tyedyphase
D仙tephase
Hyp-ca"y617㌔3He)

4.2K

1.5K Prlmary
二二｣幽 即e

06Ksecondary
/ lmpedance
OO5K

0.005K

Experim entaE
-equ.TPIm leJ _I

Outervacuumchamber

図2-6-1 トップローディング型JHcJHe希釈冷凍機と

超伝導磁石の模式図
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2･6･2 3He循環式冷凍機

本研究で用いたトップローディング型ユHe循

環式冷凍機の概観図を図 2-6-2に示す.このク

ライオスタットは本研究室で作成された【48】.

-IHeガスの循環運転で最低温 450nlKを連続し

て得ることができる.簡便なシングルショット

では数時間最低温(40OnlK)を維持できる.JHe

ガスの体積は20I (大気圧換算)である.･1He

ガスは地球上には殆ど存在せず,Lj原子に中性

子線を照射して人工的に創られ,非常に高価な

元素であるため,-IHeガスラインの完全遮蔽が

必至である.本装置では微小な塵や空気が混入

した場合も窒素 トラップを用いて取り除くこと

ができる.このJHeクライオスタットには14T

の超伝導マグネットが装備されており,12T以

上の高磁場ではラムダチップを使用する.

2-7 温度計

lKPotPumplng
Liquid4Hein や

-■lnd山mHSea一

4Helmpedance__･

Llquld4Hein,/

Dewar

_ニ _RadiationShleld

¶ap

InnerVacuumChamber

Condenser

一一 3HeImpedance

_Radiati0nShie一d

図2_6-2 トップローディング型JHe循環式冷凍機と

超伝導磁石の模式図

試料の温度を測るにはlK以下の温度領域ではRuOヱチップ抵抗温度計を用いた･3OK-1Kの温度領域で

はセルノックス抵抗温度計(1,akcShore社沌 用いた.30K以上の高温領域では白金抵抗温度計(LakcShorぐ

社)を用いた.それぞれ温度校正したものを直流4端子法でナノボルトメータ-(HP34420̂ )とカレントソー

ス(KEITHLEY220)を用いて測定した.希釈冷凍機の温度領域(20nlK)では直流電流によるジュール発熱を極

小にする必要があり電流をJ-2叫 A以下とした.さらにRuOヱチップ抵抗に焼結銀チップを接着し,表面

積を増大させることによりカピッツァ熱抵抗の困難を克服している.測定には交流レジスタンスブリッジ

(RV-F,1.ECrrIミONIIKKA社)を用いた.また全てのセッティングにおいて試料と温度計の熱接触を良好な状態

にさせるため,アピェゾングリースを用いた.

2-8 単結晶試料

本研究で使用した CeRu2Si2単結晶試料は大阪大大貫研究室でテトラ･アーク炉を用いたチョクラルスキ

ー引き上げ法によって作成された.この試料は壁開面をもっているため,[川H]方向は容易に方位決定するこ

とができる.【l00】方向とtll(り方向は X線背面ラウエ法によって方位決定し,放電カッターによって切 り出

された.

本研究では測定に2種類の試料を用いている.区別するためMsample#1"と"sampJe#2"と名づける.どちら

も大阪大大貫研究室で作成された純良試料であるが"sanlple#l"に比べて"sample#2"は最近作成された新 し
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い試料であり残留抵抗はRRR～200である.Msamplc#1Hの残留抵抗は不明であるが作成してから8年ほど経

っている試料なので劣化している可能性がある.本論文の実験データは弾性定数の温度依存性と,磁場依存

性ではC...,の一部の測定と超音波吸収測定でりsamplc#2"を用いた｡その他の測定は全て"samplc#1"を用いた.

図表上にも用いた試料を区別するために(#1)､(#2)と明記しておく｡

第3章 実験結果

3-1弾性定数の温度依存性

図31111にCeRu2Si2の弾性定数の温度依存性の

実験結果を示す.4.2Kと78Kにおける各モードの弾

性定数と音速を表 1に示す.ceRu2Si2では縦波弾性

定数cllとC3jのみソフト化が現れ,横波弾性定数cIJ

とC紬は単調にハード化する.Cel主6[51]や CeSbなど

4r電子が局在している系の弾性定数では対称性を低

下させる横波超音波に顕著なソフト化が見られ,四重

極子感受率として理解できる.しかし,CeRuZSi2で

は図3-I-1に示したように対称性を低下させる横波超

音波は単調にハード化し,対称性を低下させない体積

歪みに関連した縦波超音波だけに顕著なソフト化が

見られる.このような振る舞いは,基底状態で磁気秩

序が存在せず4f一電子が遍歴しバンドを形成している

と考えられているCcSn.,,CcNi,CcNiSIlr52],CcCu,,

(.Julなどにも共通して見られる特徴であるため,

21.8

21.6
21.4
21.2
21.0
20.8

cy?
∈一一一.
･.つ

⊂)

ro 8･20
▼~

d= 8･10
8.00

7.90

CeRu2S12(#2)

_イILヽ - IL1

0 50 100 150 200

Tempe｢ature[K】

図3-1-1 弾性定数の温度依存性

ll.6
ll.4
ll.2
ll.0
10,8

10.6

CcRuヱSi2が低温で遍歴電子系をなすという一つの根

拠である.縦波弾性定数において,約2OKより低温で再びソフト化するのは近藤効果によってそれまでの

基底状態よりも下のエネルギーレベルに一重項基底状態が新たに出現するためである考えられる.

表1 ccRu2Si三のT=78Kでの弾性定数と音速の絶対値 (ここで密度p=7.65g/enljとした)

弾性定数 ×101t'(J/m-1)

Cl】=21.65

C3j=ll.30
C41≡8.09

Cu.=7.16
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3･2弾性定数の磁場依存性

3-2-1 縦波弾性定数 Cll

図3-2-1に弾性定数 cllの磁場依存性の実験結果を示す.超音波は【lt)0]方向を伝搬する縦波で測定周波数

は13MHzである.CeRu2Si2は正方晶の主軸に垂直なC面が壁開し易く,実験を行う際には試料に外力を加

えることを極力避けるなど慎重に取り扱った.磁場はメタ磁性が現れる【(IOl]方向に印加した.本研究では磁

場方向は全て【(州11方向に固定して行った.弾性定数C日は磁場を増加させるとoTから6T付近まで緩やか

にソフト化し,7T付近から急激にソフト化が増大する.22mKにおけるメタ磁性転移点H〟,= 7.65Tでは約

20%の巨大なソフト化を観測した.メタ磁性転移点付近の7Tから8Tの狭い領域では超音波吸収が激しく,

急激なエコーの消失が起こる.そのためメタ磁性転移付近の測定は困難を極めた.また,メタ磁性転移近傍

では図1-2-7に示したように比熱係数 γ=C/rが極めて大きくなっていることを考慮して磁場の掃引は極力

ゆっくりと行い試料の温度を一定に保った.さらに磁場を止めて数分間熱平衡状態になるのを待って測定を

行った.

転移後の8Tから9Tの間では弾性定数はメタ磁性転移前の変化量と比較してやや綬やかにハード化し,

1(lTにおいて零磁場の億まで回復する.約 15Tまでハード化が観測された.零磁場と15Tの絶対値を比較

すると15Tでの絶対値は約2%増している.メタ磁性転移を起こす転移磁場は温度上昇にともなって高磁

L
b

J
L
b
v

0 2 4 6 8 10 12 14 16

H【T]

図3-2･1 弾性定数C日の磁場依存性 (sample#1)
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場側に移動してゆき,4.2Kでは 〃.,.=8.lTま

で上昇する.また,メタ磁性転移点のソフト

化の大きさは温度上昇にともなって急速に減

少し4.2Kでは5%であった.ソフト化の大き

さの温度依存性は弾性定数 C....の実験結果と

併せて後述する.メタ磁性転移の前後を通し

て昇磁と降磁でヒステリシスは観測されなか

った.今回の測定で図3-2-1の矢印aに示すよ

うに13.5T付近で弾性異常を初めて観測した.

この弾性異常は(710nlKまで温度を上げても

存在 し,他のモードC.,.,,C,,爪でも恒常的に観測

された.矢印aの弾性異常は現在まで他の実

験からは報告されておらず,もし超音波での

み観測される異常であるならばより詳しい実

験が必要である.最低温度の22nlKから刷(I

mKの温度領域ではメタ磁性転移後の9T付近

から音響 ドハース振動を観測した.温度上昇

にともなってドハース振動の強度は弱まるが,

約 1K程度までドハース振動を観測できた.
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これは本研究で用いた試料が不純物の極めて少ない純良単結晶である証拠である.図3-2-2aに弾性定数cII

の音響 ドハース振動を示す.また,図3-212aの28.6mKにおける音響 ドハース振動をllT～15T(HLl=12.693

T)の範囲でフーリエ変換 して得られたドハース周波数のスペクトルを図3-2-2bに示す.P.,Y.,Sの3つのブ

ランチとその高調波が観測された.βγブランチはメタ磁性転移前と後の両方で観測されている.ここにギ
リシャ文字に付いた｢.(dash)｣はメタ磁性転移後のフェルミ面であることを示す.バンド計算によれば∂ブ

ランチは電子フェルミ面,β′,㍗.ブランチは正孔フェルミ面であることがわかっている. 図3-2-2bを見る

と6ブランチが大きな振動強度を持っている.各ブランチの ドハース周波数はそれぞれFp,-0･62×10-IT,
F,.-1･07×1(㍉T,F8=1.24×10JTである.交流磁化率の実験で観測された重い有効質量(m ox～8･2m〃)を持つ
a)ブランチ(Fo～2.82×1()JT)は超音波では観測できなかった.サイクロトロン有効質量は振動強度の温度依

存性から決定できる.デイングル温度は振動強度の磁場依存性と先に求めたサイクロトロン有効質量から決

定できる.今回は6ブランチでのみサイクロトロン有効質量とデイングル温度が計算でき,それぞれm8〉=3.5

Ill..,TI,8=1.2Kが得られた.この結果は交流磁化率によって求められた値【21]と一致する.P.,Y.ブラン
チでは正確な強度の温度依存性が得られず有効質量は計算できなかった.

LLu＼=u
r

10 11 12 13 14 15

日【T】

図312-2a弾性定数 cllの磁場依存性における

ドハース振動 (sanlple#l)
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1 ■
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図3･2･2b C日の ドハース信号から得られた

フーリエスペクトル (Sanlple#1)
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3-2-2 縦波弾性定数 C33

図31213にCcRu2Si2の弾性定数C33の磁場

依存性の実験結果を示す.この実験では

sample#lを用いた.希釈冷凍機を用いて3tJO

mK以下の極低温領域で測定を行った.C日

の測定は壁開面に垂直な【(Io目方向に伝搬す

る縦波で測定周波数は13MHzである.弾性

定数C33もC日の実験結果と類似 した磁場変

化をしている,メタ磁性転移点のC.,..のソフ

ト化の大きさも温度に強度依存 している.磁

場の昇降にともなうヒステリシスは観測さ

れなかった.弾性定数 C5..ではメタ磁性転移

点においてl(MmKで約25%のソフト化を観

測 した.さらに図3-2-3の挿図に示すように

C13ではメタ磁性転移近傍で複数の弾性異常

を観測 した.lHInlKと3tMnlKにおいて4

つの弾性異常が確認できる.C3Jでも転移点

近傍で巨大な超音波吸収が存在 し,3OnlKの

データは吸収による急激なエコーの消失で

観測不可能であった.このため30mKでは転

移近傍の4つの弾性異常のうち,転移磁場に

近い2つの異常は観測できなかった.

｡
c
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ヽ

c
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q

0 2 4 6 8 10 12 14 16

H[丁】

図3･2･3 弾性定数 C.1.1の磁場依存性 rsamp]C#l)

図3-2-4にsamPle#2の弾性定数 cJJの磁場依存性の実験結果を示す.llHcクライオスタットを用いて4.2

K-0.55Kまでの領域を測定 した.0.55Kではメタ磁性転移点において30%以上のソフト化を観測した.こ

の結果は前述のS壬ImPIc#1のソフト化よりも大きく,試料依存性があると考えられる.0.55Kでは7.6Tでエ

コーが消失し,データが途切れたので高磁場側から降磁で測定 したデータを繋げた.降磁では2つのピーク

が観測されたがこのときのエコー状態はかなり悪 く再現性は得られなかった.1.3Kと4.2KではsanlPIc#1

で観測されたメタ磁性転移近傍の複数の弾性異常は観測されず,単一のピークのみ観測された.

以上のC日とcJ3のメタ磁性転移におけるソフト化の大きさを温度プロットしたのが図3-2･5である.

C"とC〟ともに絶対零度に向かって収束する傾向がある.帯磁率Axのピーク値も低温で一定値に向かって
いる.この結果はD.WeberlC]らの報告と一致しているが,彼女らの測定 したC....のソフト化の大きさは5()%

と今回測定 した結果よりも大きい.試料依存性が考えられ,sample#2はmK領域で同程度のソフト化を示

すと期待される. 図312lf=こ3()mKにおける弾性定数 C3Jの音響 ドハース振動を示す.cIJでは,C日で観

測されなかったメタ磁性転移前の lT～7Tの低磁場領域でもドハース振動を観測した.図3-2-7にその7-
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図3-2-4 弾性定数C31の磁場依存性 (sanlPIc#2)

リエスペクトルを示す.メタ磁性転移後のド

ハーススペクトルはC)1で測定した結果と同

様にβ.,㍗.,∂の3つのブランチを観測した.ド
ハース周波数も一致している.cllでは測定さ

れなかったメタ磁性転移前の ドハーススペク

トルではβブランチとγブランチ の2つのブ

ランチを観測した.ドハース周波数はFP=0･55

×lOJT,F,-0･98×1()-ITである.いずれも正

孔フェルミ面であることがバンド計算からわ

かっている.交流磁化率の実験で観測された

Kブランチ(F(1.70×1()･'T)は観測されなかっ

た.
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図3-2-5 弾性定数 cHおよびC.13のメタ磁性転移点におけるソフ

ト化のピークの温度依存性とメタ磁性転移点における微分帯磁率

のピークの温度依存性【A】
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図312-(' メタ磁性転移前後の弾性定数cJJの ドハース振動
(.q'lmplc#1)
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図31217a 弾性定数C,Jのメタ磁性転移前の 図3-2-7b 弾性定数C〟のメタ磁性転移後の

フーリエスペクトル (sample#1) フーリエスペクトル (sampJc#1)
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3-2-3 横波弾性定数 C44

CeRu2SiZの弾性定数C44の磁場依存性の実験結

果を図3-2-8に示す.希釈冷凍機を用いて5(ImK

と10(ImKにおいて【()01】方向に磁場をかけて測定
した.超音波はrl001方向に伝搬 し,壁開面に垂直

なlot)1]方向に変位する横波で測定周波数は7.5

MHzである.7.8Tにむかってメタ磁性転移に対

応するソフト化が観測されるが,I(州nlKにおけ

るソフト化の大きさは約0.5%と縦波の場合と比

較して非常に小さい.この物質のメタ磁性転移が

大きな体積歪みを伴う転移であるため,体積歪み

に関係する縦波にのみ大きなソフト化が現れると

考えられる.後述する横波 C仙モードもソフト化

が約t).8%と小さい.相転移を記述する秩序パラ

メータは体積歪みと深く関連 していると考えられ

る.急激にソフト化する磁場領域は縦波と同様に

7T～9Tと狭 く,この転移がごく狭い磁場領域で起

こっていることを示 している.5(InlK と川(InlK

の2つの結果だけを見る限りでは大きな温度依存

性は見られない.

メタ磁性転移前後で縦波 clt,CJjで観測され

たような際立った弾性異常は見られない.メタ磁

性転移後の弾性定数の絶対値は零磁場の絶対値に

比べて 1(MnlKで0.1%程度増加している.他の

モー ドで恒常的に出現していた 141'付近の異常

はcJlでは観測されなかった.また,clJでは音響

ドハース振動は観測されなかった.

3-2-4 横波弾性定数 C66

図3-2･9にCcRu2Si2における弾性定数C,.,,の

磁場依存性の実験結果を示す.希釈冷凍機を用い

て1(州nlKから45(ImKまでの温度領域で【MH】方向

に磁場をかけて測定した.超音波は日00]方向に伝

搬 し壁開面内の【(HO]方向に変位する横波であり,

寸
寸
U

＼
寸
寸
u

q

0 4 8 12 16

H[T]

図3-2･8 弾性定数 cJlの磁場依存性 (samplc#1)

(D(∫)
0
､-･ー(エ)LD
U
A

0 4 8 12 16

Hm

図3･2･9 弾性定数C"の磁場依存性 (sample#1)
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測定周波数は7.5MHzであった.弾性定数C44と同様にメタ磁性転移点でのソフト化は0.8%程度であり縦

波と比べると変化量は極めて小さい.また,この温度領域ではソフト化の大きさに温度依存性は見られない.

弾性定数C"ではメタ磁性転移点近傍とさらに6.5T付近および11.7T付近にそれぞれ1つずつ計6つ

の弾性異常を観測した.13.5T付近の弾性異常は弾性定数C.1,C5.,にも現れた異常である.

3-2-5 解析と考察

図3-2-10にC日,C33,C"で観測された弾性異常の点をH･TグラフにプロットしたceRu2SiZの磁気相図を

示す.白抜きのマーカーが本研究の超音波測定で得られた実験結果,黒色のマーカーがこれまでに報告され

ている比熱,熱膨張および弾性定数 cJjの実験結果である.まず 14T付近に注目するとcH,CJjモードで恒

常的に現れる弾性異常により新たな相境界線が存在する考えられる.この弾性異常の起源はまだはっきりと

しておらず,更なる実験が必要である.本研究で得られたメタ磁性転移点のCllのデータはD.Weberらによ

って測定されたcj3(温度一定)の実験結果と一致している.図3-4･11に磁場変調法によるドハース効果の

実験とバンド計算から報告されている,メタ磁性転移前後の電子の遍歴系と局在系を色分けした磁気相図を

示す.10K以下の低磁場側で遍歴していた4f電子がメタ磁性転移後局在化すると考えられている.10K以

0.01 0.1 1

T【K】

上の高温側では局在系である.1K付近に見

られる2つの相境界の間の相は遍歴系から局

在系-移り変わる途中の状態であり,価数揺

動的な相であると考えられる.

16

14

12

10

ト

工 8

6

4

2

0

10 100 0.01

図3-2-10 弾性異常から得られたceRu2Si2の磁気相図
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図3-2-11 遍歴系と局在系を塗り分けた

磁気相図
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メタ磁性転移点近傍を拡大した磁気相図を図3-2112に示す.メタ磁性転移点近傍でC33に現れた複数の弾

性異常とC"に現れた異常はそれぞれが互いに重なり,3(ImK～450mKまで3本の境界線があると考えられ

る.3本のうち高磁場の相境界線は比熱より得られたダブルピークが極低温領域まで延長しているようにも

見える.中央の相境界線はC13においてダブルピークで最小値をとる点,C44,Cb｡においては最小値をとる点

でありメタ磁性転移点に対応する.

これらのメタ磁性転移点付近の弾性異常の起源にはいくつかの可能性が考えられる.

(i) 比熱に見られるダブルピーク構造と同じ起源を持つ相境界

(ii) 音響 ドハース信号がソフト化の横やかになった極小点に強調されて現れた

(iii) 転移点近傍における綬和時間の減少に伴う超音波分散の効果

(i)は比熱に現れるダブルピーク構造が低温で収束しもはや0.5Kで単一のピークしか観測されておらず,

低温側では区別できないことを考慮するとlKでのダブルピークの幅がそのまま3thmKまで延長されてい

るとは考えにくい.今回測定した().5K-1Kの温度領域で全ての弾性定数の磁場依存性においてダブルピ

ーク構造は現れなかったが,D.Webcrらの報告では弾性定数cjJの磁場一定(H=const.)で測定した温度依存

8.0

7.0

CeRu2Si2(#1)
H//【001】

C33

u一trasound

Cl.ロ C｡こう-C> (thfswork)

C..~17- C66 △ (thlSWOrk)

▲ C33T=const

1 C33H=const･(D･Webe｢,etal･)
+ speclfICheat(Y.Aokl,etal.)
● them a lexpansIOn(C,Paulse n,etal)

0.01
468 2
0.1

468 2 468
1

丁[K】

図3-2-12 CeRu2Si2のメタ磁性転移点近傍の

磁気相図の拡大図 (sample#1)

10
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性でダブルピーク構造が現れている.温度

一定(T=const.)の磁場依存性に現れたメタ

磁性転移近傍の3つの弾性異常が同じ起

源かどうかはまだわからない.

(ii)の音響 ドハース振動であるという

可能性はメタ磁性転移における急激なソ

フト化によって転移前後のドハース振動

が変化量の大きな部分に乗っているため

に確認できず,弾性定数の変化量が緩やか

になる極小点付近のみに強調されて現れ

たという予測である.メタ磁性転移前後の

弾性異常が3つの相境界線を措き,温度依

存性でも一致するのは各温度で同じフェ

ルミ面が見えていると考えれば説明でき

る.またドハース振動は1/〃に対して周期

的に振動し,その強度は磁場に比例して大

きくなることが予想される.しかしメタ磁

性転移近傍の異常を音響 ドハース振動と

考えて周期振動を計算すると転移近傍の

異常は1/〃には比例しておらず,高磁場領

域でそれに対応した大きな振動が現れて
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いない.よって音響 ドハース振動であるとは考えにくい.

(iii)は量子臨界点において緩和時間が増大する臨界緩和 (クリティカル ･スローイング･ダウン)の影響

により弾性定数に分散的効果が表れるという予測である.この超音波分散の可能性について超音波分散の測

定結果から計算 した緩和時間の磁場依存性と共に後述する.

3-3超音波吸収係数の磁場依存性

3･3･1 超音波吸収係数喝 ,

弾性定数の測定の際,メタ磁性転移点付近の磁場領域で超音波吸収が観測されたので,超音波吸収測定

システムを用いて詳しく実験を行った.図3-3-1～3-313に59(ImK,1.3K,4.2Kにおける弾性定数 cl_,とこのモ

ードに対応する超音波吸収係数da13を示す.周波数は15MHz,45MHz,75MHzで測定した.4.2Kにおいて

は75MHzではエコーが不安定になり測定できなかった.いずれの温度も弾性定数が急激にソフト化するメ

タ磁性転移点付近の7T～9Tの狭い領域で吸収係数も発散的に増大している.高周波になるほど低磁場か

ら吸収が始まり,吸収係数の絶対値も大きくなる.零磁場においても周波数に比例したバックグラウンドの

存在が考えられるので,ここで示したA恥 は零磁場でのバックグラウンドを差し引いた変化量である.全て

の周波数において転移点近傍では20×102dB/m以上の発散的な吸収が測定され,途中から測定不可能とな

った.より実験条件を改善し,できる限り転移磁場まで測定を行う必要がある.

ll.0

10.5
(つ

10.0とまI)_･..▲
⊂)

9.5 s
LiZ

9.0 ∃0

8.5

8.0

0 2 4 6 8 10 12

H[T]

図3-3-1 550mKにおける超音波吸収係数AL7.,3 と

弾性定数C...,の磁場依存性 (samplc#2)
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図3･3･3 4.2Kにおける超音波吸収係数A恥 と

弾性定数C3,の磁場依存性 (sample#2)

3･3-2 解析と考察

誘電体におけるデバイ積和と同様の現象論を用いて解析を行う.緩和の現象論について詳しくは付録で

述べる.測定した吸収係数と弾性定数の磁場変化から緩和時間Tの磁場変化を計算する.緩和の現象論は吸

収の激しくなるメタ磁性転移点近傍の狭い領域でのみ適用されると思われるので転移点付近のデータが無

い75MHzの結果は解析に用いなかった.また次の理由から15MHzのデータは用いなかった.測定周波数
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45MHzに比較すると15MHzは固体中の歪み波では指向性が乏しく次第に分散しつつ伝搬している可能性

がある.メタ磁性転移近傍の吸収が激しい領域以外でも既にある程度の減衰が起きていることが経験上解っ

ている.15MHzと比較して45MHz以上の高周波は固体中の歪み波が優れた指向性をもって伝搬をするた

め,高周波の方が吸収係数の絶対値が信頼できる.よって解析には45MHzの結果のみ用いた.付録の式

(A111)式からTを計算すると

T=2vJa(al)-αoI
α2 〔一打 (3･l)

となり弾性定数の相対変化と吸収係数を代入すると緩和時間が得られる.式中の句,は超音波吸収のバック

グラウンドである.実際は周波数に比例したバックグラウンドが存在すると考えられるが,零磁場における

吸収係数を()とおくことでバックグラウンドを差し引いた吸収係数の変化量

Aa(al)=a(a))-ao (3-2)

が得られる.図3-3-4と図3-3-5にそれぞれ55()mK と1.3Kにおける緩和時間Tの計算結果を示す.転移

点近傍の磁場領域では吸収係数が得られなかったので計算できなかった.しかし緩和時間の大体の傾向はみ

てとれる.緩和時間は低磁場から約 川 ~‖sec程度のオーダーでほぼ一定億を取り,7.5T付近から急激に増加

している.メタ磁性転移後は約8.5rrで転移前の緩和時間に戻り,以降磁場を増加しても一定の値をとりつ

づける.データは途中で切れているがメタ磁性転移点 Hn,=7.9Tでは1O-ボ-1(rt'secォ-ダーまで緩和時間
が増大していると予想される.この結果から考察される超音波分散の可能性については次章のまとめで述べ

る.
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図3-3･4 吸収係数Aαわから決定した55OmKに 図3-3-4 吸収係数A恥 から決定した1.3Kに

おける積和時間Tの磁場依存性 (sanlPIc#2) おける緩和時間Tの磁場依存性 (sample#2)
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第4章 結論と課題

4･1まとめ

本研究では音波の立場からCeRu2Si2のメタ磁性転移における4f電子の振る舞いを研究するために,極低

堤,高磁場環境で純良試料を用いて弾性定数を測定した.メタ磁性転移点近傍は急激なソフト化と超音波吸

収が同時に発現するため,弾性定数の測定は困難を極めた.本研究で得られた結論は下記の3点である.

1 メタ磁性転移近傍で観測された複数の弾性異常から30mK～4.2Kの温度領域での転移近傍の

詳細な相図を明らかにした.

2 音響 ドハース信号を観測し,電子フェルミ面β･,γ･と正孔フェルミ面Jを確認した.∂ブランチ

で重い有効質量 〝J､=3.5m..とデイングル温度T.,=1.2Kを決定した.

3 メタ磁性転移近傍の超音波吸収実験から,デバイ緩和の現象論を用いて媛和時間の磁場依存性

を計算し,横和時間のオーダーr-1(rHsccを見積もった.メタ磁性転移点に向かって緩和時間が増大する

傾向も観測した.

以下に得られた結論をまとめ,今後の課題について述べる

4･1･1 弾性定数

弾性定数cll,Cjj,C",C",の温度変化と磁場変化を測定した.

温度変化は縦波弾性定数のみソフト化を示し,横波弾性定数では

降温と共に単調にハード化した.これはバルクモジュラスの異常

であると考えられる.磁場変化は数十nlKの温度領域のメタ磁性

転移点近傍で縦波弾性定数C日,C_,..に20-30%の巨大なソフト化

を観測した.横波弾性定数cll,C仙 のソフト化の大きさは

0.5-I.0%であり,縦波と比較すると約30倍の差がある.縦波超

音波は対称性を保持する歪み成分を持つのに対し,横波超音波は

対称性を低下させる歪みを成分に持つ.これより,体積歪みに関

係した縦波モードにのみに大きなソフト化が観測された原因は,

メタ磁性転移近傍での大きな体積膨張と深く関係しているからで

あると考えられる.巨大なソフト化についての解釈は今度の課題

であるが,ここでは磁化測定によるドハース効果とバンド理論か

ら説明されている電子の遍歴性,局在性の観点から考察を進める.

図4･lに遍歴系と局在系の電子分布のイメージを示す.遍歴系で

は4f電子は伝導電子と混成して結晶中を動き回っているため,格
子点におけるCeの価数は局所的に電子の1つ足りない4価にな

っていると仮定される.フェルミ面の研究から遍歴4f電子がメタ
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磁性転移近傍で徐々に各格子点に束縛されてゆき,局在化するのではないかと考えられている.即ち価数に

注目するとメタ磁性転移近傍ではCe4価が徐々に3価に入れ替わる価数揺動状態にあると考えられる.伝

導電子と混成して結晶中を遍歴していた4f電子が局在Lceの電子軌道に格納されることによりイオン半径

が増大し,それが原因で体積膨張が起こり得ると考えられる.図 1-2-18で示したバンド計算によるフェルミ

面の図でもトポロジー的な解釈が可能である.図 1-2-18でメタ磁性転移後の∂ブランチの電子フェルミ面に

注目されたい.局在系のフェルミ面に電子を1個加えると (磁場を下げ,電子が伝導電子と混成した遍歴4f

電子がバンドに入ると)フェルミ面の断面積が大きくなったとも解釈できる.さらに,弾性定数ではソフト

化の大きさが絶対零度に向かって発散せず一定値に収束する.この結果は微分帯磁率の結果と一致しており,

メタ磁性転移近傍では,連続的に電子系が別の状態へ移行していることを示唆している.

以上の考察からceRu2Si2のメタ磁性転移は体積膨張に深く関連した二次的な転移であると結論付けら

れる.また,メタ磁性転移の秩序パラメータは体積歪みと強く結合していると考えられる.次にメタ磁性転

移点前後で観測された複数の弾性異常について考察する.まず第1に,Cllを除く全てのモードに出現した

13.5T付近の弾性異常はこれまでのところ30nlK～610mKまでの温度範囲で恒常的に存在し,再現性も得

られていることから,何らかの新たな相境界であると考えられる.この弾性異常の原因究明のためにも13.5

1'付近の磁場領域で実験を繰り返す必要がある.それには13.5rll付近での超音波吸収,磁歪,音響 ドハース

効果から有効質量の磁場変化等の実験が考えられる.尚,cllではノイズが多くこの弾性異常を確認できな

かったが,良いエコー状態を実現できればcJlでも観測可能であると予想される.

第2に,メタ磁性転移点を中心に(I.5T幅程度の磁場領域で観測された複数の異常は,メタ磁性転移が極

低温において7.5T～7.8Tの非常に狭い領域で起こっており,しかもこの狭い領域内で複雑な様相を呈して

いることを示している.今回の測定ではおおまかに見て3つの相境界を得たが,比熱の磁場変化で観測され

るダブルピークのように低温で収束することなく,ほぼ等間隔で絶対零度まで伸びている.

超音波吸収実験は,巨大なソフト化が観測された弾性定数cJJに対応する超音波吸収係数恥 を測定した.

デバイ緩和式より決定した緩和時間の大きさは,メタ磁性転移前後の5T～7.2T,8.5T～llTの磁場領域で

はほほ一定のr～101日sceであった.測定周波数45MHzにおいて5T付近から既に約2.5×102dB/nlの超音

波吸収が起きているうに見える.これらの弾性異常はメタ磁性転移における電子系の遷移に伴い,何らかの

複数の過程を経て電子系の遷移が起こっている可能性も考えられる.この弾性異常の起源は未解明のため詳

細な実験が必要である.

4-1･2 超音波吸収

超音波吸収実験は,巨大なソフト化が観測された弾性定数C.,..に対応する超音波吸収係数α.,_1を測定した.

デバイ綬和式より決定した緩和時間の大きさは,メタ磁性転移前後の5T～7.2T,8.5T～llTの磁場領域で

ほぼ一定のr-1O~‖secであった.測定周波数45MHzにおいて5T付近から既に約2.5×102dl主/m の超音波

吸収が起きているのにもかかわらず緩和時間が一定のオーダーをとる理由は弾性定数も5T付近から緩やか

にソフト化しはじめるため,吸収の効果が相殺されたからである.一方,メタ磁性転移点近傍では急激な超

音波切糾又を反映して緩和時間は川 ーtJsec程度まで増大していると結論づけた.今回測定した緩和時間は先述

した電子系の遷移のまさにその速さを示している.緩和時間が転移点で増大することから電子系は転移点近
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傍で非常にゆっくりと(連続的に)遍歴系から局在系に変わっ

ていると解釈できる.今回は吸収が最も大きくなる8T付近で

実験データが得られなかったため,さらなる実験が必要である.

最後に超音波分散の可能性について述べる.誘電率におけ

るデバイ緩和では測定周波数と緩和時間の積がaJT-1を満た

すとき誘電率がピークを持つ.図4･2はプロピオン酸カルシウ

ムストロンチウム(Ca2Sr(C2H5CO2)6)についての誘電率の温度

依存性L53]を示したものである.この物質は約 1()℃において

常誘電相から強誘電相に転移する.破和時間Tが転移点近傍で

キュリー･ワイスの法則に従って増大するため,al>>1/Tを満

たす周波数領域ではデバイの分散の式から転移点で極小値を

とりその両側に2つの極大値をとる.この誘電分散の発現を説

明できるデバイの式を超音波に当てはめて類推し,適用する.

本研究での超音波測定はf=10MHz～10(lMHzの周波数領域

で測定を行っている.測定周波数を角周波数に変換すると〟=

lOh～107scc--であるので,alT-1を満たすような必要条件は

緩和時間が l(｢7secォ-ダーまで発散しているか,もしくは
図412 CaヱSr(C2H5CO2),.の誘電分散 【53]

150MHz程度の高周波測定をすることである.この条件が揃っ

た場合には四重極感受率の美都である弾性定数で超音波分散

を観測できる可能性がある.

今回C.,..,C紬で観測したメタ磁性転移点付近の複数の弾性異常と超音波分散の関連について考える.C.I_,
の測定周波数は 15MHl,,C仙の測定周波数は8MHTJであるので分散が起こるための条件として緩和時間が

ltI~'1sceオーダーまで発散していなければならないことになる.7.5Tに存在する異常はこの磁場での媛和時

間がたかだか Hrt'secまでしか上昇していないので超音波分散による異常とは考えにくい.7.7T,7.811のメ

タ磁性転移点近傍における弾性異常についても同様で,緩和時間が10'(1secまで上昇していない限り分散は

起こらないであろう.今回はこの領域のTが決定できなかったので超音波分散の可能性について断定はでき

ない.

メタ磁性転移点付近の弾性異常の発現機構について3つの可能性を考察してきたが,今回の実験からその

特定には至らなかった.これまで超音波測定で弾性定数にデバイ分散型の変極点が観測されたことはない.

今後の課題として,緩和時間と測定周波数のオーダーを見積り,超音波分散が起こりうる測定条件を絞り込

んで測定を行う実験が考えられる.
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付銀

緩和の現象論

熱平衡状態に外部から歪みC,温度 Tなどをかけて平衡状態からずらすとき,再び熱平衡状態に近づいて

いく過程を緩和現象という.平衡状態,瞬間力が ｢静的｣な内部状態であるのに対して,緩和現象ではさら

に系の ｢動的｣な性質を記述する必要がある.例えば熱力学では状態方程式等を与えて系の性質を規定しな

ければならないように,動的な現象論では緩和函数をまず与えてから系の状態を規定していかなくてはなら

ない.

Landauの現象論[541によると相転移に於ける模和過程では歪み,応力といったマクロな物理量のほかに,内

部状態を表すミクロな秩序パラメータが必要である.そこで秩序パラメータを¢とおくと,非平衡状態では

¢は時間と共に変化し,平衡値¢Oに近づいてゆく.この程和過程を表す最も簡単な場合は

d◎ ◎ -◎o
dt I

と記述できる川.上式は/=()で¢=

◎-◎o=(◎1-◎(,)ex

T:緩和時間 (A一l)

(A-2)

のように指数函数的に系の緩和が起こることを表している.緩和函数 (または応答函数)が時間と共に指数

函数的に減衰する例は自然界にしばしばみられ,特に誘電体の誘電率緩和現象で起きるデパイ型緩和現象は

このような緩和現象を扱う際によく類推して用いられる【55].

さて,系に音波が伝搬することにより歪みが角周波数〟で周期的に断熱変化すると仮定する.

C - cxp(■d) ぅ ¢ ∝ eXP(■d) (八一j)
秩序パラメーターの平衡値¢日もそれに従って変化するが,¢もまたある位相差を伴う.その結果(A-1)式は

d◎ ◎-¢O- =-iah=-
dt I

う◎= ◎o
(A-4)

1-t'α汀

となる.(複素)弾性率は一般的な感受率 (応答/刺激)即ち (応力/歪み)-(∂J/∂C)で与えられる.

x;::[〟∫t･･(･-(乳 ･(霊 )C雷 (A-5,

第 1項は静的弾性率,第2項は動的弾性率である.(A-4)式を代入すると,

xL,I"･Vtic-Tt l(乳 +(芸 濃 Ii-(; )o] (A_6,

i=忘♭O-t･a,臥)
添え字の0,-はそれぞれ低周波極限,高周波極限を意味する.途中では以下の考え方で式の計算を行った.

歪みの変化が充分に遅い過程(LW<<1)で平衡状態が壊れないとすると,¢は常に平衡値¢Oをとるが,非常

に速い場合(a)r>>1)では¢は系の変化に追いつけずに一定(色｡)に保たれる.その中間の周波数つまりalT=1
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の近傍では¢の変化は歪みのそれよりも位相が遅れ, ¢の変化は応力の変化として観測される.よって弾

性率も

x(LVう0)=xo iayw(〟う-)=iayq∞ (A-7)

となる･一般的に′は相転移の動的揺らぎに対応している.現実を描写するため,弾性率を実部と虚部に分

ける.複素弾性率xe?[asticと複素音速度V*の関係式
辛
xeLa.Ylic=i"*2

と,複素音速度と吸収係数仔の関係式

I l .α
- =-1l-*
v V al

*
より,複素弾性率x =xRe十ixlmの美都は弾性定数,虚部は吸収係数として現れる

xRe(a･)-C(a,)

C(a))-C叫+

xIm(al)-a(al)

α(〟)

CtrC｡｡
1+0 272

C如-Co a127

2〆 1+a12r 2

_些 I a,2T
C｡｡2V00

(A-ll)の2式目は式(A-1O)と

(((u)-C ｡｡ AC

(A･8)

(A-9)

(Allt))

(A-ll)

(A-12)
C｡o C.O

を用いて変形した.実際の測定ではal三に比例したバックグラウンドα日が存在すると考えられるので仏-ll)

で得られた吸収係数の相対変化量を改めてAc4a))とおくと

a(a))-aI,+Aa(al) (A-13)

となる.また今回はda))の磁場依存性から緩和時間Tを計算する際,Tの温度依存性を考慮に入れていない
ため,温度一定として1,=1,00を用いている. I-叫は零磁場での音速であり,cmは零磁場での弾性定数の絶対

値として計算した.a)は測定周波数f(117.)からa)=27dlの関係によって決まる.測定した吸収係数の変化

量Ada))とそのときの弾性定数AC/C∽の値から式(A-ll)により丁を決定する.
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