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１．研究背景 
 強相関電子系の研究において、臨界点は大きな注目を集めている。複数の相が競合する

臨界点近傍ではそれらの相の間で自由エネルギーが拮抗しているため、小さな外部刺激に

よって状態変化を起こすことが可能となり、巨大で高速な応答を得ることができるといっ

た特徴がある。また、臨界点近傍では相関長が発散するため、相転移現象を物質の個性に

よらないユニバーサルな振る舞いとしてとらえることができる。多彩な相転移現象を示す

強相関電子系において電子相境界に存在する臨界点近傍での臨界挙動を知ることは、相転

移の統一的理解の観点からも、臨界点近傍での高速・巨大応答を期待した物質開発の指針

を得るという見地からも重要な課題となっている。 
 強相関電子系の中心となる遷移金属化合物では、電子間クーロン反発による局在性と波

動関数の重なりによる遍歴性が拮抗している。そのため、これらのパラメータを制御する

ことによりモット絶縁体、遍歴電子磁性、フェルミ液体など様々な電子状態が現れ、各領

域の間において電子相の拮抗する臨界点が実現する。モット絶縁体と金属が競合するモッ

ト臨界点は、理論的な取り扱いでは気液相転移に等価とみなせる。(V1-xCrx)2O3においてそ

の等価性が証明されたが、最近有機導体のモット臨界点における臨界挙動が非従来型であ

ることが明らかとなり大きな議論を生んでいる。遍歴電子磁性とフェルミ液体の間で磁気

秩序－無秩序状態が拮抗する磁気量子臨界点では、スピン揺らぎの効果による非フェルミ

液体的振る舞いが予言されている。実験的にも多くの系でスピン揺らぎ理論によく従う臨



界挙動が見られているが、最近、純良な試料においてはスピン揺らぎ理論からはずれた振

る舞いを示す物質が増えている。これらの臨界点に対する最近の研究からは、試料の純度

によって臨界挙動が変化するのではないかという疑問が生じる。典型的な系を対象に、ク

リーンな電子状態、さらには乱れを制御した場合において、臨界相での物理を問い直して

みる必要がある。 
 
２．目的 
 本研究の目的は、遷移金属化合物における電子相関に起因して現れる二つの電子相臨界

点であるモット臨界点及び磁気量子臨界点が、クリーンな電子状態において実現された場

合にどのような臨界挙動を示すかを明らかにすることである。対象とする系には、これら

の臨界点を持ち、標準的な理解に従う臨界挙動を示す典型的な二つの物質を用いた。一つ

目はモット臨界点及び反強磁性量子臨界点を有する NiS2-xSex系である。この系では電子相

関コントロールに従来 Se 置換が行われ、モット転移を示す代表的な物質であることが知ら

れている。また、反強磁性量子臨界点に到達する x = 1.0 ではスピン揺らぎ理論によく従う

臨界挙動を示す。二つ目は弱強磁性体 ZrZn2である。多結晶体の圧力効果や元素置換から、

この物質の強磁性量子臨界点近傍の臨界挙動は、スピン揺らぎ理論によってよく理解され

ることが知られている。 
これらの典型物質の純良な単結晶試料において、さらに系を乱さずに電子相関を制御す

る方法として圧力を用いて臨界点を実現させることで、典型的な振る舞いを示すと思われ

ていた臨界挙動がどのように変化するかを考察する。特に、NiS2-xSex 系ではクリーンな系

として NiS2、乱れた系として NiS1.7Se0.3を用い、臨界現象における不純物効果を明らかに

する。 
 

３．実験 
 NiS2及び NiS1.7Se0.3は臭素を輸送剤に用いた気相輸送法により育成された単結晶試料を

測定に使用した。ZrZn2 単結晶は溶融凝固法を用いて育成した。Zn は蒸気圧が高いため、

蒸発による欠損を防ぐために反応容器をTa管に封入することで組成比どおりの高品質な単

結晶試料を得ることに成功した。これらの単結晶試料に対し圧力を印加することで臨界点

に到達した。圧力装置は、NiS2及び NiS1.7Se0.3に対してはキュービックアンビル型圧力発

生装置、ZrZn2 はピストンシリンダー型圧力発生装置を使用した。また、NiS2 の反強磁性

量子臨界点近傍における低温測定にはブリッジマン型圧力発生装置を用いた。これらの圧

力装置により電子相関効果を制御し、四端子法による圧力下電気抵抗率測定を行った。 
 
４．モット臨界点の臨界性と不純物効果 
 NiS2及び NiS1.7Se0.3はいずれも常圧下においてモット絶縁体であるが、圧力を印加する

ことによっていずれも鋭い一次の金属絶縁体転移を示し、低温側で金属相が現れた。NiS2



では P > 2.6 GPa で金属相が現れるのに対し、NiS1.7Se0.3では Se 置換によりバンド幅が広

くなっているため、より低圧の P > 1.2 GPa から金属相が出現した。NiS2の圧力下金属相

は残留抵抗率が 1 μΩcm を下回り、かなり長い平均自由行程を持ったクリーンな電子状態

であることがわかった。一方 NiS1.7Se0.3の金属相では残留抵抗率が NiS2の 100 倍程度大き

く、Se 置換は不純物散乱にも寄与することが示唆される。 
NiS2、NiS1.7Se0.3 いずれも圧力を印加するに従い金属絶縁体転移温度が上昇し金属相が

安定化する。相境界線において NiS2では 200 K 付近まで鋭い一次転移が観測されたのに対

し、NiS1.7Se0.3においては、120 K 以上ではクロスオーバー的な変化を示した。一次転移が

終端するモット臨界点が、NiS2においては(Pc, Tc) ~ (3.4 GPa, 220 K)であるが、NiS1.7Se0.3

では(Pc, Tc) ~ (1.5 GPa, 110 K)と著しく低温に移り変わり、Se 置換を行うことでクロスオ

ーバーとして振る舞う領域が拡大することが明らかとなった。NiS1.7Se0.3では置換に伴うラ

ンダムポテンシャルの影響により電子状態が乱れ、インコヒーレントな電子状態が実現さ

れやすくなってしまったためにクロスオーバー的な振る舞いを示す領域が拡大したと考え

られる。 
 NiS2 のモット臨界点近傍において、伝導率をオーダーパラメータとみなし臨界指数の評

価を行った。一次転移に伴う伝導率の飛び幅の推移は平均場的な指数を持つことがわかり、

NiS2 のモット臨界点近傍における臨界挙動は標準的な振る舞いを示すことが示唆された。

(V1-xCrx)2O3同様に標準的な臨界挙動を示すことから、モット臨界点のユニバーサリティは

乱れの有無によらないことがわかった。 
 
５．NiS2反強磁性量子臨界点の臨界挙動 
 金属相における反強磁性秩序に伴い電気抵抗率の温度依存性に折れ曲がりが見られる。

電気抵抗率の温度微分をとることで TNを決定し、TN→0 となる量子臨界点は NiS2 におい

て PQCP ~ 7.5 GPa で実現された。臨界点近傍において抵抗率に見られた臨界挙動は Se 置

換によって実現される場合と大きく異なり、スピン揺らぎ理論にはあまり従わない。電気

抵抗率の温度依存性には、臨界点にあまり関係なく T2のフェルミ液体的な振る舞いが見ら

れたが、その温度範囲はおよそ 2 K より下とかなり狭い。また、臨界点から離れることに

より通常はフェルミ液体的振る舞いを示す領域が拡大するが、そのような振る舞いは NiS2

の圧力誘起量子臨界点近傍では見られなかった。 
Se 置換による臨界挙動とクリーンな NiS2 における圧力下での臨界挙動が大きく異なっ

ていることから、不純物散乱が臨界挙動に大きな影響を与えることが明らかとなった。ク

リーンな系ではフェルミ面上においてスピン揺らぎによる準粒子散乱が強い場所と弱い場

所が存在するといった異方性が影響するのに対し、乱れた系では異方性が平均化されるた

め振る舞いが異なってくるのではないかと考えられる。 
 

 



６．ZrZn2強磁性量子臨界点の臨界挙動 
 育成した単結晶は残留抵抗率が 0.45 μΩcm 程度のかなり純良な試料であった。常圧およ

び圧力下における電気抵抗率の温度依存性には、量子臨界点以外で期待されるフェルミ液

体的な T2の振る舞いがほとんど見られず、広い圧力範囲で非フェルミ液体的挙動を示すこ

とが明らかとなった。これは多結晶試料において報告されているスピン揺らぎ理論によく

一致する振る舞いと大きく異なる。純良な試料では臨界点の存在が不明確になり、観測さ

れる臨界挙動が変化することが明らかとなった。 
 抵抗率の温度依存性の指数を評価すると、最低温で支配的な指数は、あまり圧力によら

ないが、10 K 付近で支配的な指数は臨界圧 Pc ~ 1.6 GPa を境に変化し、臨界点の存在が高

温側で見えることが明らかとなった。臨界圧を境に準粒子散乱に支配的な揺らぎが変化し

ていると考えられる。 
 
７．まとめ 
 本研究では、高品質単結晶に対し乱れを伴わない電子状態のコントロール法として圧力

を印加することで、これまで典型的な臨界挙動を示すと考えられていた物質の電子相臨界

点をクリーンな電子状態で実現することに成功した。クリーンな NiS2のモット臨界点近傍

における臨界挙動は標準的な振る舞いを示し、乱れの有無によってユニバーサリティが変

化しないが、その臨界温度には Se 置換の影響が大きく見られることが明らかとなった。一

方、NiS2 の反強磁性量子臨界点近傍及び ZrZn2 の強磁性量子臨界点近傍で見られた臨界挙

動は従来の置換系や多結晶での振る舞いと大きく異なり、不純物散乱が臨界性に大きく影

響することが明らかとなった。 
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