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摘  要 

强关联电子体系是一大类多体物理效应发挥重要作用的量子材料，包括高温

超导、莫特绝缘体、重费米子材料等，是凝聚态物理中最前沿的研究领域之一。

其中，重费米子材料一般为含有稀土或者锕系元素的金属间化合物。这类材料中，

稀土或者锕系元素中未满壳层的f电子表现出局域磁矩，大量的局域磁矩周期性

排列形成晶格结构，每个格点上的局域磁矩同时发生类似于单磁性杂质中的近藤

效应，形成近藤晶格体系。1977 年，Doniach提出了理解重费米子材料基态物性

的基本框架（Doniach相图）：考虑到重费米子材料中跟f电子与传导电子的耦合强

度有关的两种相互作用，即近藤效应和RKKY间接交换相互作用的竞争，近藤晶

格可以表现出两种不同的基态。当RKKY间接交换相互作用起主导作用时，体系

进入反铁磁有序态；相反，当近藤效应起主导作用时，局域磁矩被屏蔽，形成费

米液体态。当两者的能量尺度大致相当时，反铁磁有序温度被抑制到绝对零温，

形成反铁磁有序到费米液体的量子临界点，重费米子体系中的量子临界点和非费

米液体行为甚至非常规超导具有密切的关系。 

另一方面，自旋阻挫效应是绝缘的量子磁性材料中的重要研究方向。由于局

域自旋的排列形成具有几何阻挫的结构，当最近邻自旋交换相互作用不能同时满

足体系能量最低的条件时，其基态会存在多个简并态。不同简并态之间的量子涨

落可能导致自旋液体等奇异量子态的产生。一般而言，由于传导电子的存在以及

较大的总角动量量子数，基于稀土或锕系元素的近藤体系不是阻挫量子磁性的良

好研究对象。但是，近年来的理论和一些初步的实验表明，当近藤晶格具有几何

阻挫结构时，阻挫导致的量子涨落会影响近藤效应和RKKY相互作用的竞争，为

调控该类材料的基态提供了一个新的维度。相比于具有阻挫结构的莫特绝缘体，

阻挫重费米子材料中相互竞争的能量尺度都很低，非常适合通过压力、磁场等开

展量子调控研究。在重费米子体系中引入自旋阻挫后，基态相图将以什么形式出

现，是否会导致金属自旋液体态，以及如何来理解阻挫影响下的复杂相图，是重

费米子领域新的物理问题，也是本论文的主要研究内容。 

CePdAl 是非常少见的含有几何阻挫结构（变形的 Kagome 格子）的重费米
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子体系。该材料在 2.7 K 表现出反铁磁有序，但是中子衍射发现仅仅 2/3 的 Ce

原子参与了磁有序的产生，另外 1/3 可能被近藤屏蔽，尽管所有 Ce 原子占据相

同的格点。奇特的部分磁有序行为被认为是该材料受自旋阻挫影响的直接证据

之一。本课题中，我们在极低温下通过压力和磁场等非热力学调控参量对

CePdAl 的量子临界行为进行研究，取得了以下研究成果： 

一、CePdAl 在阻挫影响下的量子临界相的发现 

在有限压力和磁场的调控下，CePdAl 的部分磁有序可以被连续的抑制到零

温。在经历反铁磁量子临界点后，该材料的基态并没有立即形成费米液体，而是

形成了一个由几何阻挫诱导的、在很宽的磁场和压力区间内存在的量子临界相。

这是一个介于具有小费米面的反铁磁有序态和具有大费米面的费米液体态之间

的量子顺磁相，在电阻率和比热上都表现出非费米液体行为，而在交流磁化率上

表现出一定的自旋关联特征。尽管类似的量子临界相行为之前在化学参杂的量子

临界体系中也有迹象，对于 CePdAl 的实验结果第一次明确了自旋阻挫和量子临

界相的密切关系。阻挫重费米子材料中量子临界相的发现突破了传统重费米子材

料 Doniach 相图的理论框架，为探索和理解关联电子体系中的新奇量子态提供了

新的途径。 

二、CePdAl 中的异常量子临界软化行为的发现 

极端条件下的超声波探测技术可以通过改变晶格的局域对称性形变来探测

固体材料中电子态和自旋的状态等。为了进一步理解自旋阻挫和量子临界行为的

关系，在研究 CePdAl 的量子临界物性的过程中，我们发展了超声波测量弹性常

数的实验手法，并测量了该材料在极低温和磁场下的弹性常数。初步实验结果显

示，仅仅当声波振动方向在阻挫 Kagome 面的时候（此时超声波引起的局域形变

可以直接影响阻挫程度），对应于量子顺磁相我们可以观测到一个很强的弹性软

化行为。该结果说明，CePdAl 中的量子顺磁相和自旋阻挫具有直接的关系；在

与其相对应的相空间内，晶格表现出异常软化。 

 

关键词：重费米子金属，几何阻挫，量子临界相
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Abstract 

Strong correlated electron systems are a large class of quantum materials where  

quantum many-body physics plays a crucial role. There include high temperature 

superconductors, Mott insulators, and heavy-fermion materials etc., and form one of 

the most cutting-edge research fields in condensed matter physics. Among them, heavy-

fermion materials are intermetallic compounds usually containing rare earth or actinide 

elements. In heavy-fermion compounds, the f-electrons in rare earth or actinides show 

local magnetic moments, and a large number of local magnetic moments arranged 

periodically form a Kondo lattice. The local magnetic moment on each lattice site takes 

part in the Kondo effect simultaneously as that in a single magnetic impurity. In 1977, 

Doniach proposed the basic framework (Doniach phase diagram) for understanding the 

ground state of heavy fermion materials. Considering the two basic interactions related 

to the coupling strength of f-electrons and conduction electrons in heavy-fermion 

materials, namely, the competition between Kondo effect and RKKY interaction, 

Kondo lattice can show two different ground States. When RKKY interaction plays a 

leading role, the system enters an antiferromagnetic phase; on the contrary, when Kondo 

effect plays a leading role, the local magnetic moment is screened and the system forms 

Fermi liquid state. When the energy scales of the two interactions are approximately 

the same, the antiferromagnetic order is suppressed to absolute zero temperature, 

forming a quantum critical point. The existence of quantum critical point is closely 

related to non-Fermi liquid behavior and even unconventional superconductivity. 

On the other hand, spin frustration effect is an important research direction of 

insulating quantum magnetic materials. Due to the existence of geometric frustration, 

when the nearest neighbor spin exchange interaction at all sites cannot meet the 

minimum energy condition at the same time, there will be a large degeneracy in the 

ground state. The quantum fluctuations between different degenerate states may form 

strange quantum states such as spin liquid. Due to the existence of conducting electrons 

and the large total angular momentum quantum number, Kondo systems are not 
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expected to be good candidates of frustrated quantum magnets. However, recent theory 

and some preliminary experiments show that when the Kondo lattice has a 

geometrically frustrated structure, the quantum fluctuations caused by the frustration 

will affect the competition between the Kondo effect and RKKY interaction, and 

interesting phenomena may occur in the ground state of heavy-fermion system, such as 

metal spin liquid state. Compared with Mott insulator with frustrated structure, the 

competing energy scales of frustrated heavy-fermion materials are very low, and are 

suitable for ground-state manipulation through pressure and magnetic field. By 

introducing spin frustration into heavy-fermion system, what kind of phase diagram 

will appear, and how to understand this new phase diagram are new physical problems 

in the field of heavy-fermions and form the main topic of this paper.             

CePdAl is a rare heavy-fermion metal with geometrically frustrated structure 

(distorted Kagome lattice). The material exhibits antiferromagnetic order at 2.7 K, but 

neutron diffraction shows that only 2/3 of Ce atoms participate in the formation of 

magnetic order, and the other 1/3 may be screened by Kondo effect, although all Ce 

atoms occupy the same lattice site. The behavior of partial magnetic order is considered 

to be the direct manifestation of spin frustration. In this study, we control the ground 

state of CePdAl by means of pressure and magnetic field, and study the quantum critical 

behavior of CePdAl in detail. The research results are as follows:           

1: Quantum critical phase of CePdAl under the influence of frustration 

Under finite pressure and magnetic field, the partial magnetic order of CePdAl can 

be continuously suppressed to zero temperature. After that, the ground state does not 

enter the Fermi liquid phase immediately, but forms a quantum critical phase, which is 

shown to be induced by geometric frustration in a wide range of magnetic field and 

pressure. This intermediate phase is a quantum paramagnetic phase between the 

antiferromagnetic order and the Fermi liquid state. It shows non-Fermi liquid behavior 

in the resistivity and specific heat, but reveals antiferromagnetic spin correlation in AC 

susceptibility. Although similar behavior has been shown in the doping system before, 

our work demonstrates the close relationship between spin frustration and the quantum 

critical phase for the first time. The observation of a quantum critical phase go beyonds 
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the theoretical framework of the traditional heavy-fermion material, i.e., the Doniach 

phase diagram. More theoretical and experimental studies are needed to understand this 

novel quantum state.             

2: Quantum critical elastic softening behavior in CePdAl 

Elasticity probed by ultrasonic propagation can detect the response of magnetic 

and electronic states by changing the local symmetry deformation of the lattice. In order 

to further understand the relationship between spin frustration and quantum critical 

behavior, we have developed an experimental method to measure the elastic constants 

of CePdAl and then measured the elastic constants of CePdAl in the quantum critical 

region. It is found that a strong elastic softening behavior can be observed only when 

the acoustic vibration direction is in the frustrated Kagomé plane. Corresponding to the 

quantum paramagnetic phase, a strong elastic softening behavior can be observed. This 

result further indicates that the quantum paramagnetic phase in CePdAl is directly 

related to spin frustration. The related research is still in progress.  

 

Key Words: Heavy-fermion metal, Geometrical frustration, Quantum critical phase 
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第 1 章  绪论 

1.1  引言 

在含有稀土或者锕系元素的金属化合物中，当稀土或者锕系元素中含有未满

壳层的 f 电子时，会有局域磁矩存在，这些局域磁矩周期性排列形成近藤晶格体

系。近藤晶格体系中，局域和传导电子能带的杂化会导致在低温下能带发生重整

化，局域磁矩被近藤屏蔽，形成新的准粒子能带。这类准粒子的有效质量可达自

由电子有效质量的 1000 倍以上，因而称为重电子或重费米子（heavy fermion）[1-

4]。重费米子体系一般情况下是金属，当费米能恰好位于局域和传导电子的杂化

能隙时，可以形成重费米子半导体或近藤半导体，其基态一般是非磁性的。近年

来，对于重费米子体系的研究主要集中在零温附近的量子临界点行为以及其附近

可能存在的重费米子超导，f 电子的局域巡游变化过程等。 

另一方面，传统意义上的自旋阻挫效应研究仅仅局限于磁性绝缘体中[5-8]。例

如，当三角晶格伊辛自旋系统中自旋之间的相互作用为反铁磁关联时，三个格点

上的自旋不能同时满足反平行排列，这种情况导致自旋阻挫发生。此时的自旋态

是高度简并的，共有六个自旋简并态。当自旋简并态之间存在很强的量子涨落时，

自旋系统不会形成长程磁有序，而可能进入一种被称为量子自旋液体（quantum 

spin liquid）的奇异量子态[5-8]。这种奇异量子态表现为顺磁性的同时，又存在长

程的自旋关联，其激发态是分数量子化的。 

近十年来，越来越多的理论和实验表明几何阻挫（geometrical frustration）在

一些特殊的重费米子金属中起着非常重要的作用[9-12]。这类重费米子金属中的局

域磁矩形成了具有几何阻挫结构的近藤晶格，且局域磁矩之间存在反铁磁相互作

用，被称为几何阻挫重费米子金属。但是重费米子体系中的磁有序是通过传导电

子所媒介的 RKKY 间接相互作用产生，这本身是一个长程相互作用，在一定程

度上弱化阻挫引起的效应。因此，重费米子体系中一旦引入几何阻挫，其基态将

如何变化，是重费米子领域的一个复杂的新问题。 

几何阻挫重费米子体系中的研究涉及两大类问题[12]。一类问题是几何阻挫的

存在对于重费米子体系中的典型量子临界点的影响。重费米子体系中量子临界点
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的核心理论框架在 1977 年由 Doniach 提出[[13]，即在重费米子体系中存在两种基

本能量尺度，近藤温度 TK和 RKKY（Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida）相互作用

的能量尺度 TRKKY。近藤效应屏蔽局域磁矩，RKKY 相互作用导致磁有序（多数

情况是反铁磁）的发生。当两者能量尺度相近的时候，反铁磁有序温度被压制到

零温，反铁磁有序和费米液体之间出现量子临界点[13]。当几何阻挫引起的自旋涨

落的能量尺度足够大时，将会参与到两者的竞争之中，因而简单的 Doniach 相图

不再适用，引发出新的量子临界问题。另一类问题是重费米子体系中由几何阻挫

诱导的奇异量子态。绝缘体中的自旋阻挫会导致自旋液体之类的奇异量子态，而

在重费米子体系中，不仅仅存在局域磁矩之间的阻挫状态，同时还存在局域磁矩

和周围传导电子之间的耦合作用，因而在重费米子体系中是否存在金属自旋液体

态以及和绝缘体中的自旋液体之间又有什么不同，是一类非常值得研究的问题。 

在重费米子体系中引入自旋阻挫，一定程度上将完全独立的两大研究领域，

重费米子体系和几何阻挫体系，联系了起来。在本章中我们将首先对涉及到的这

两个研究领域的背景知识进行回顾，然后再对几何阻挫重费米子体系的前期相关

研究进行介绍。 

1.2  重费米子体系的研究背景 

重费米子体系，有时也被称为重电子体系，是一类在晶格上存在周期性排列

的局域磁矩的金属，这些局域磁矩来自稀土或者锕系元素中未满壳层的 f 电子

[1,3,14]。CeAl3 被认为是实验上发现的第一个重费米子金属，Andres 等人[15]在研究

金属间化合物 CeAl3 在低温下的电子性质时，在 150 mK 以下的温度区域内，比

热随温度线性变化，拟合得到异常巨大的电子比热系数 γ = 1620 mJ/mol K2，当

时 Andres 等人将这一现象归结为 4f 电子形成的虚拟束缚态。紧接着 Steglich 等

人[16]在研究 CeCu2Si2的低温性质时，在低于 T* = 10 K 以下，比热上也观察到了

巨大的电子比热系数 γ，他们提出这种比热上的异常是由于 4f 电子和传导电子形

成的“重费米子”准粒子引起的。对于普通金属铜、铝来说，其低温下电子比热系

数 γ 在 1 mJ/mol K2 的量级，而在 CeCu2Si2 中电子比热系数 γ 值可达 1 J/mol K2，

电子的有效质量是和电子比热系数成正比的，因而 CeCu2Si2 中电子的有效质量

是自由电子的 1000 倍，因此这类材料也被称为重费米子材料。
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1.2.1  非常规超导：以 CeCu2Si2 和 UBe13 为例 

重费米子体系之所以被大家广泛关注，是因为在 1979 年 Steglich 等人在这

类体系里面发现了第一个非常规超导体：CeCu2Si2
[16]。他们发现 CeCu2Si2 在超导

之上的低温区间内的性质和 CeAl3 非常类似，同样表现出明显的比热异常，对比

LaCu2Si2 的比热表明，CeCu2Si2 出现的比热异常跟晶格和 5d 电子没有关系，而

是由不稳定的 4f 壳层与传导电子的相互作用引起的。CeCu2Si2显示出几个异常：

低于 1 K，交流磁化率与温度几乎没有依赖关系；低于 1.5 K，电阻率随温度线性

增加；比热在 3.5 K 有一个宽峰，其低温部分主要由 γT 项组成，其巨大的 γ 值达

到 1 J /mol K 2 左右。在 0.5 K 附近，一组异常出现在电阻、磁化率和比热上：电

阻在 0.6 K 以下消失；低场交流磁化率显示在 0.54 K 处由几乎与温度无关的顺磁

性变成巨大的抗磁性；比热在 0.51 K 处的跳变，表明在此处 CeCu2Si2 中发生了

一个二级相变。很显然，电阻值变为零和交流磁化率的抗磁信号表明了超导态的

出现。 

这一发现在当时引起了非常大的质疑，早在 1975 年，Bucher 等人在多晶化

合物 UBe13 中就已经观察到了超导现象[17]。但当时他们认为 UBe13 中的超导可能

是多晶中析出的 U 的纤维状杂质导致的，并非本征超导。直到 1983 年 Ott 等人

[18]才在单晶 UBe13 中证实了存在本征的体超导。在 CeCu2Si2 中，在高温区域三

价 Ce 原子中的 4f 电子是局域的，随着温度的降低，三价 Ce 原子中的 4f 电子与

周围的传到电子发生相互作用，在费米能级处形成的准粒子有着巨大的电子有效

质量，随之相变到有相当大临界磁场的超导相[16]。UBe13 中有着和 CeCu2Si2 类似

又更加奇异的性质，由于这种化合物中最近邻 U-U 的间距非常大，因此可以假

设其中的 U 原子是四价的构型，有两个相对比较局域的 5f 电子，100 K 以上磁

化率满足居里-外斯定律验证了以上的假设。在 UBe13 中低频交流磁化率中出现

的强烈的抗磁信号不能单独给出体超导的明确证据，但是，另外观察到的比热的

异常进一步验证了体超导的存在。单晶 UBe13中的本征体超导，对于 Steglich 等

人在 CeCu2Si2 中发现的超导的真实性，提供了重要的其他独立实验上的支持，再

一次清晰的表明 f 电子的存在对于超导的出现是必要的。



几何阻挫重费米子体系 CePdAl 中的量子临界物性研究 

4 

1.2.2  量子临界点 

1990 年代中期在重费米子材料中发现的量子临界点再一次让重费米子研究

得到广泛的关注[19-21]。重费米子材料中的量子临界点的研究主要包括两大部分：

一部分是关于量子临界点附近的非费米液体行为，一种不能用准粒子重整化来描

述的奇异金属态[22]；另一部分是关于量子临界点附近出现的非常规超导，0 K 处

的量子相变和量子相变点可能深刻地改变了有限温度处的金属性质。在重费米子

材料中可以通过化学掺杂、磁场和压力等非热力学量的调控达到量子临界点，下

面我们通过三个典型的材料对重费米子中的量子临界点进行介绍：第一个是化学

掺杂调控的典型材料 CeCu6-xAux
[19,20,23,24]；第二个是磁场调控的典型材料

YbRh2Si2
[25-27]；第三个是压力调控的典型材料 CePd2Si2

[28]。  

CeCu6 是一个典型的非磁性重费米子金属体系。在 CeCu6-xAux 中通过改变

Au 的掺杂比例，可以将顺磁态的 CeCu6 调控到反铁磁量子临界点[19,20,23,24]。当 x > 

0.1 时，体系处于反铁磁有序态，当 x < 0.1 时，体系进入费米液体态，而当 x = 

0.1 时，体系恰好处于反铁磁的量子临界点位置，如图 1.1 所示。在朗道费米液

体理论框架中[29]，费米液体行为包含以下特征：比热上电子比热系数 γ 在低温区

域不随温度发生变化；磁化率 χ 呈现泡利顺磁且与温度没有依赖关系；电阻率 ρ

与温度呈现平方的依赖关系。在反铁磁的量子临界点处，CeCu5.9Au0.1 表现出了

图 1.1  CeCu6-xAux中 Au 的掺杂量 x 和温度 T 的相图[4] 

Figure1.1 Phase diagram of CeCu6-xAux with doping concentration of Au as x-axis, 

temperature as y axis[4] 
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明显的非费米液体行为，比热 C/T 在一个数量级的温度区间内呈现出–lnT 的温

度依赖关系，磁化率随着温度降低而增加，电阻率在 20 mK 到 500 mK 的温度区

间内满足线性的温度依赖关系。 

重费米子金属 YbRh2Si2 在 70 mK 附近存在一个微弱的反铁磁相变。通过磁

场的调控，反铁磁有序可以被连续的抑制到 0 K，出现一个磁场诱导的量子临界

点[25-27]，如图 1.2 所示。类似于 CeCu6-xAux 体系，在磁场诱导的量子临界点附近，

出现与温度成线性关系的电阻率，表现出明显的非费米液体行为，而在反铁磁有

序区域和费米液体区域，电阻率都表现出 Δρ ~ T2 的费米液体行为。不同于 CeCu6-

xAux 体系中在量子临界点处比热 C/T 在一个数量级的温度区间内呈现出–lnT 的

温度依赖关系，在 YbRh2Si2 中比热 C/T 在 10 K 到 0.3 K 温度区间内呈现–lnT 的

温度依赖关系，而在 0.3 K 以下出现了偏离–lnT 的上翘行为，比热 C/T 的上翘部

分不在巡游的自旋涨落理论所预期的范围内，这很可能跟量子临界点处的近藤破

坏有关[27]。霍尔系数在磁场诱导的量子临界点左右两侧有明显的跳变，这表明在

量子临界点处费米面上发生明显的大小变化，进一步证明了在量子临界点处发生

了近藤破坏[30]：即在量子临界点处不仅仅具有序参量的量子涨落，还发生了重费

米子准粒子的近藤破坏。 

在 CePd2Si2 中，当达到临界压力时，磁有序消失的同时会出现一个新的超导

态，如图 1.3 所示。超导态之上，电阻在两个数量级的温度区间内以𝑇1.2±0.1的形

式随温度变化，表现出明显的非费米液体行为[31,32]。接下来的研究发现在一类重

图 1.2  YbRh2Si2在磁场中的相图[26] 

Figure 1.2 The phase diagram of YbRh2Si2 in magnetic field[26] 
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费米子材料中都存在类似的现象，即通过压力调控反铁磁相变，在量子临界点附

近会出现重费米子超导态，例如 CeIn3
[28]和 CeCu2Ge2

[33]。在重费米子超导体

CePd2Si2 中，载流子配对的方式并不是像常规超导体中由声子主导的，而是由磁

性的相互作用引起的。当处于临界点附近时，磁性的相互作用变成长程的，有利

于载流子束缚成对。通过压力的方式调控载流子密度𝑛，在临界载流子密度𝑛𝑐附

近，重费米子超导出现。超导出现在临界密度𝑛𝑐附近很窄的区域，意味着在这一

区域附近，磁性相互作用超越其他效应而起到了主导作用，这会使得低温下的金

属性质超出普通金属态的费米液体框架，电阻上表现为非费米液体行为。同时对

于两个准粒子磁矩的相对方向，在一定的时间和空间范围内相互作用是有吸引力

的，因此在低温下可能出现束缚态，从而产生超导电性。 

1.3  自旋阻挫体系的研究背景 

1.3.1  自旋阻挫的概念 

物理中的阻挫，意味着相互竞争的作用力不能同时满足能量最小化的现象[5]。

阻挫的概念被应用于广泛的领域之中，从磁性材料到负膨胀固体材料以及软物质

材料[34]。材料中的局域磁矩（或者说自旋）之间由于竞争的交换相互作用不能同

时被满足，因而在系统的基态上出现大量的简并态，这样的材料被称为阻挫磁体

[7]。在特定条件下，阻挫磁体中的局域磁矩形成类似于液体的状态，也就是通常

所说的自旋液体态。在自旋液体中的自旋是高度关联的，但是即使到了绝对零度

图 1.3  CePd2Si2在压力下的相图[4] 

Figure 1.3 The phase diagram of CePd2Si2 under pressure[4] 
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依然存在很强的涨落。自旋液体中的自旋涨落可以是经典的也可以是量子的，表

现出明显的集体行为，例如分数化的粒子激发。自旋阻挫的研究开始于反铁磁材

料，在反铁磁材料中简单的几何结构会引起阻挫。这种几何阻挫是由于系统中的

自旋呈正三角形排布，而自旋间的最近邻的相互作用倾向于反平行排列导致的。

图 1.4 展示了一些常见的几何阻挫的晶格：二维的三角晶格和 Kagomé 晶格，三

维的烧绿石晶格[5,7]。 

有伊辛（Ising）自旋的二维（2D）晶格反铁磁体是自旋阻挫的典型体系之一

[35]。伊辛自旋是指自旋的取向只能沿着单一轴向向上或者向下。Wannier 在 1950

年研究中发现这种体系的基态上存在大量的简并态[36]，例如，在图 1.5 中的三角

晶格上存在最近邻相互作用为反铁磁相互作用的伊辛自旋，这种情况下三个自旋

不能同时反平行排列，因而基态是六重简并的。这种基态上的简并度被认为是关

键性的甚至是决定性的阻挫特征。在三角伊辛自旋反铁磁体中，基态的熵是巨大

的，熵值达到 0.323kBN，其中 kB 是玻尔兹曼常数，N 代表自旋的数量。在低温

下，自旋被限制在伊辛自旋反铁磁体的基态上，虽然自旋是关联的，但是存在连

图 1.4  一些常见的几何阻挫结构[5] 

Figure 1.4 Some common frustrated lattices[5] 
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续的热力学涨落。类比于分子凝聚成的普通的液体状态，这种自旋的高度关联态

并不是静态的有序。三角格子伊辛自旋反铁磁体中的自旋会形成“自旋液体”，或

者说存在自旋关联的量子顺磁体。 

1.3.2  实验上的判据 

    如何从实验上来判断具体材料中的阻挫强度，Ramirez 给出了一种非常简单

的判断方法，并得到了广泛应用[8]。在高温区域，局域磁矩的自旋磁化率一般满足

居里-外斯定律： 

 
CWT

C




−
  ............................................. （1.1） 

其中 C 是居里常数，T 是温度，θCW 是居里-外斯温度。平均场理论中居里-外斯

温度 θCW 满足以下关系： 

 
2 ( 1)

3
CW n n

B

S S
z J

k


+
=   ................................... （1.2） 

其中 kB 是玻尔兹曼常数，z 是自旋最近邻的数目，n 是指第 n 个近邻，Jn 是交换

相互作用常数。居里-外斯温度 θCW 是磁性系统中所有交换相互作用的代数和，

因此居里-外斯温度θCW可以估算出磁性相互作用的能量尺度。居里-外斯温度θCW

可以从 1/χ 随温度 T 变化的线性拟合中得到。图 1.6 给出了没有阻挫和存在阻挫

情况下居里-外斯温度与磁有序温度的比较。没有阻挫的情况下，一般在磁化率

上磁有序的温度与居里-外斯温度 θCW 大致相当。对于铁磁的相变温度 Tc来说，

图 1.5  三角格子中自旋处于阻挫状态的六种简并态[5] 

Figure 1.5 Six degenerate ground states with spin frustration in a triangular lattice[5] 
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θCW/Tc ~ 1，对于反铁磁的奈尔温度 TN来说，由于反铁磁序存在不同的构型，因而不

同的反铁磁构型会有不同的|θCW|/TN的比值，|θCW|/ TN 的典型比值一般在 2~5 之间。

例如钙钛矿结构的反铁磁 LnCrO3，|θCW|/ TN 的比值在 2~3 之间[7]。当有阻挫存在的

时候，局域磁矩的涨落增强，使得有序相变发生的温度大大降低，反铁磁相变的奈

尔温度 TN 远远小于居里-外斯温度 θCW。因而对比居里-外斯温度 θCW 和有序的相

变温度 TC 的大小可以定量的表示磁性体系中阻挫的强度，引入参数 f 定量的描述

自旋阻挫的强度： 

 
c

CW

T
f

||
=  ............................................ （1.3） 

其中 Tc代表任何集体有序转变温度。通常，𝑓 > 10被认为材料中存在很强的阻挫，

有序被强烈抑制，温度区间 Tc < T < |θCW|定义为自旋液体区域。当自旋一直到绝

对零度还处于自旋液体状态时，f 趋于无穷大。 

1.3.3  阻挫磁体的基态 

1.3.3.1  非共线长程有序态 

没有阻挫的情况下磁性系统中可能出现的长程序，会因为阻挫的存在而被抑

制，因而晶格内的阻挫对于磁性系统的基态的影响，与晶格维度和自旋维度是同

图 1.6  没有阻挫和存在阻挫情况下居里-外斯温度与磁有序温度的比较[8] 

Figure 1.6 The comparison of Curie Weiss temperature with magnetic ordering 

temperature in the absence and presence of frustration[8] 
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等重要的。大部分存在长程有序态相变的阻挫系统中的自旋会形成一种非共线的

结构。这种非共线结构最为典型的就是在二维的三角晶格中三个自旋呈 120°排列，

如图 1.7（a）所示。而在四面体和烧绿石晶格中两两自旋呈 109°排列，如图 1.7（b）

所示。以上两种非共线的自旋结构都不止一种方式可以实现，因而其基态是简并的。

需要强调的是非共线的自旋结构不适用于三角晶格中的伊辛自旋，由于自旋取向仅

仅在单一轴向上，不能形成以上的折衷的自旋结构。 

1.3.3.2  自旋玻璃态 

从微观上来说，自旋玻璃态是自旋以或多或少的随机方式冻结成的一种结构

[37-39]。自旋玻璃态存在不同的冻结温度 Tf，在该温度以下，冻结态由随机的涨落状

态生成。冻结温度 Tf以下的冻结态在数量是非常大的，不同的冻结态之间仅仅存在

微小的能量差别，因而在基态上形成的随机冻结态是由实验条件决定的，在实验上

可以观察到回滞的存在[7]。 

自旋玻璃态在实验上有着很多特征，最为常见的是以下五个特征[40,41]：（1）在直

流磁化率上，场冷（FC）和零场冷（ZFC）在冻结温度 Tf以下是分离的；（2）冻结

温度 Tf以下，交流磁化率的实部 χ′和虚部 χ″随温度变化出现的峰存在很强的频率依

赖关系；（3）冻结温度 Tf以下，比热上电子贡献的部分随温度的变化是线性依赖关

系；（4）非弹性的中子衍射测量得到的自旋涨落或者自旋弛豫时间在冻结温度 Tf以

图 1.7  折衷的非共线结构[7] 

（a）三角晶格上的自旋成 120°排列，（b）四面体晶格上的自旋成 109°排列。 

Figure 1.7 Compromise non-collinear magnetic structures[7] 

 (a) the 120° structure on a triangular lattice, (b) the 109° structure on a tetrahedral lattice. 
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下会有显着下降；（5）中子衍射实验上观察不到布拉格峰，表明没有长程有序态的

存在。 

1.3.3.3  自旋液体态 

自旋液体态中自旋的涨落可以是经典的热力学涨落，也可以是量子涨落。当

量子涨落足够强的时候，基态上就会出现量子自旋液体态，在这种态里面的自旋

同时有很多不同的取向。对于量子自旋液体态的研究集中在被称为莫特绝缘体的

固体材料中，莫特绝缘体中的电子被局域在孤立的原子或者分子中，同时保持了

自旋上的自由度。 

自旋冰中自旋的涨落是经典的热力学涨落主导的，因而是一种经典意义上的

自旋液体[42]。自旋冰的研究是由 Harris 等人在 1997 年最先开始的[43]。以 Dy2Ti2O7

为例[44-46]，仅仅稀土元素的离子是有磁性的，这些磁性离子形成了烧绿石晶格（许

多四面体顶角相连形成的格子）。这些 f 电子的自旋是经典的，表现为自旋取向

沿着〈111〉单一轴向的伊辛双重态。自旋之间的相互作用都是长程的，最近邻自

旋之间的有效的相互作用 Jeff 是铁磁性的[47-49]，这些铁磁性的相互作用由于不同

自旋的伊辛轴向而产生阻挫效应。因而单一四面体最低能量的占据态是高度简并

的，共有六种自旋结构，每种自旋结构都是两个自旋取向沿着四面体中心向外，

另外两个自旋取向沿着四面体的中心向内。当 kBT << Jeff 时，系统将会在上述六

种不同自旋结构中发生涨落，因而系统的状态数将是指数量级的。虽然自旋在这

种状态下整体上显示顺磁性，但是由于自旋冰结构中的两个自旋一定会与另外两

个自旋取向相反，因而自旋之间有着很强的关联性，这种关联的顺磁态属于经典

自旋液体。由于自旋冰中存在长程的自旋关联，因而在本质上与普通顺磁态是有

区别的[50]。 

Anderson 在 1973 年首次提出量子自旋液体最初的模型—绝缘的共振价键态

[51]。价键是形成非磁性态的一种天然的结构基础，由于自旋间的反铁磁相互作用，

一对自旋形成自旋为 0 的单态。由于两个自旋已经最大化的纠缠在一起，两个自

旋形成的价键是高度量子化的。如果系统中的自旋全部形成价键，那么系统的基

态就是自旋为 0 的非磁性态[52]。形成上述基态的一种方式就是将所有的自旋划

分成特殊的价键，这些自旋组成的价键是静态和局域的，被称之为固体价键态[53-

56]。固体价键态并不是真正的量子自旋液体态，是因为它通常会存在晶体的对称
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性破缺，同时又缺少长程的自旋纠缠。为了实现真正的量子自旋液体态，自旋形

成的价键之间必须存在强烈的量子涨落，量子涨落会使得自旋形成的价键不再以

一定规律排列，而是不规则的分布在整个基态中，此时的基态更像是价键液体态

而不是固体态，被称为共振价健态[51]。一般来说，不同的量子自旋液体态有着不

同的价键组合，有些量子自旋液体态中价键的自旋并不需要是最近邻的，相隔很

远的两个自旋之间也可以产生价键，这样的两个自旋纠缠成的单态，只需要很小

的能量就可以被破坏成单独的自旋。因而相比于仅仅存在短程价键的量子自旋液

体，存在长程价键的量子自旋液体会有更小的能量激发[57]。 

1.4  几何阻挫重费米子体系的研究背景 

传统上自旋阻挫的研究领域主要集中于莫特绝缘体体系中，在过去的几十年

里，大量的理论和实验来研究阻挫绝缘体中的奇异量子物态，比如量子自旋液体

态[5,6,58,59]。相对而言，金属中的自旋阻挫很少引起大家的关注，这是因为金属中

存在自旋阻挫似乎是难以理解的：在绝缘体系统中，自旋阻挫的产生主要通过局

域磁矩之间最近邻的直接相互作用，而在金属体系中，自旋相互作用将远远超出

海森堡的最近邻模型的描述，自旋之间的相互作用很难被限制在最近邻，而大多

都是长程的间接相互作用，这种相互作用的长程性很大程度上将削弱晶格结构引

起的几何阻挫效应，使得基态上的简并度大大降低[60]。 

但是近年来越来越多的理论和实验表明，阻挫在一类特殊的金属体系中也起

着非常重要的作用[12,61,62]。这类金属中含有类似晶格的周期性排列的局域磁矩，

每个格点上的局域磁矩同时存在近藤效应，又被称为近藤晶格体系。当晶格中的

局域磁矩形成几何阻挫结构的时候，阻挫将会对近藤晶格体系产生很大的影响。

在金属体系中研究阻挫磁性，相比于绝缘体体系的优势在于阻挫磁性在金属中的

能量尺度远小于在绝缘体中的能量尺度，因而金属中的阻挫更易于进行量子调控，

来实现磁性和阻挫的相互竞争。在绝缘体中，电子是完全局域的，而在金属中，

电子表现出局域和巡游的双重特性，因而金属中的阻挫相比于绝缘体中的阻挫有

着很大不同。 

1.4.1  近藤体系中几何阻挫的特点 

近藤体系中局域磁矩的相互作用是通过传导电子完成的，属于间接的相互作



第 1 章 绪论 

13 

用，同时具有长程性，并非像绝缘体中局域磁矩之间的相互作用限制在最近邻（少

部分情况会考虑次近邻），因而相比于绝缘体，近藤体系中存在更长程的自旋与

自旋之间的相互作用，也正是因为这个原因，几何阻挫在近藤体系中更难存在，

只考虑最近邻相互作用的情况下，几何阻挫很强，而当相互作用变为长程性时，

几何阻挫将会被大大削弱。因而在近藤体系中，磁性只能被几何阻挫部分的抑制。

另一方面，在近藤体系中，除了几何阻挫以外，还存在由不同相互作用的竞争导

致的阻挫，因而在没有几何阻挫晶格的体系中也可能存在磁性阻挫。 

在绝缘体体系中，每个原子位置上的局域磁矩大小时固定的，能改变的只有

局域磁矩的方向，而在近藤体系中，局域磁矩的大小和方向都可以改变，因而在

近藤体系中，通过改变子晶格上的局域磁矩大小来消除阻挫，这将会导致磁结构

以混合相的形式存在，即在完全等价的晶格格点中只有一部分表现出局域磁矩，

另一部分表现出非磁性，整体呈现出部分磁有序的状态。这种磁有序和无序共存

的情况最早在 DyMn2 中的 Laves 相中发现[63,64]，考虑一个孤立的三角格子，每

个格点上的自旋只能沿着单一轴向向上或者向下，两两发生反铁磁关联，在绝缘

体体系中，这种情况将不能形成一个稳定的磁结构，基态一定是非简并的，而在

DyMn2 中，三角格子中的两个格点上存在反铁磁关联的局域磁矩，而在第三个格

点上局域磁矩消失。在其他的含有阻挫晶格的体系中也发现了相同的情况，比如

三角格子的 UNi4B
[65]，以及 Kagomé 晶格的 CePdAl[66-68]。在这两个体系中，f 电

子磁矩的不稳定性很大可能来由近藤效应和局域磁矩之间的相互作用的竞争导

致的。同样的情况还存在于 CeSb 中，随着温度的降低，CeSb 会出现几个连续的

磁性相变，其磁性结构中包含磁性和非磁性的晶格平面[69,70]。在以上的这些体系

当中，混合的磁结构对于外界的参数都非常敏感，很容易被压力或者磁场诱导出

来或者破坏。 

除了局域磁矩之间相互作用的竞争，金属体系中还存在局域磁矩和巡游电子

之间的耦合作用。因而当磁性被完全抑制的时候，能够产生更加丰富的奇异量子

态，比如金属性的螺旋磁性（metallic spiral order）[71]、金属性的自旋液体（metallic 

spin liquid）[72]和非常规超导（unconventional superconductor）[73]，对于以上奇异

量子态的研究将会是非常有趣也非常具有挑战性的探索工作。
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1.4.2  几个典型的阻挫近藤体系 

金属中的阻挫存在于很多近藤体系中，在这些体系中主要以几何阻挫的形式

存在，典型的材料包括烧绿石结构的 Pr2Ir2O7
[72,74]、Kagomé 格子的 CePdAl 和

YbAgGe[66,75-77]、Shastry-Suttherland 格子的 Yb2Pt2Pb[78-80]。另外在没有几何阻挫

晶格存在的情况下，也可能存在由不同相互作用导致的磁性阻挫，比如典型的材

料 YbRh2(Si0.95Ge0.05)2
[81]。下面我们将来介绍阻挫金属体系中的相关研究进展。 

YbAgGe 是六方 ZrNiAl 结构的重费米子化合物[82-84]，如图 1.8 所示，Yb 原

子在 ab 面内形成了带有畸变的 kagomé 格子，Yb 原子在面内间距远远小于面间

间距，因而属于准二维几何阻挫结构。YbAgGe 作为带有几何阻挫结构的重费米

子金属，其居里-外斯温度 θ ab = − 15 K，第一个磁性相变出现在 TM = 0.8 K 附近

[76]，阻挫强度 f = |θ ab| /TM ≈ 19，表明该材料中有很强的阻挫存在。 

Bud′ko 等人最早发现了 YbAgGe 中磁场诱导的非费米液体区域[85]，磁场平

行于 a 轴和 c 轴的电阻率分别在 5 T 到 9 T 之间和 8 T 到 12 T 之间出现非费米液

体行为[86]。图 1.9 给出了磁场平行于 a 轴的相图，在磁有序之后的很大磁场区域

内电阻率上表现出非费米液体行为。值得注意的是，在图 1.9 中电阻率出现非费

米液体行为的磁场区域内，比热上并没有出现非费米液体行为[87]。在 5 T 和 9 T

之间的磁场内，比热在 0.4 K 以下随着温度降低而缓慢减小，如图 1.10 所示。 

图 1.8  YbAgGe 的结构图[75] 

 Figure 1.8 Crystallographic structure of YbAgGe[75] 
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YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 在磁场的调控下，在有限的磁场区域内存在稳定的非费

米液体相，介于反铁磁有序和费米液体态之间[81]，如图 1.11 所示。理论上提出

这一非费米液体相跟 YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 中的磁性阻挫有关。在重费米子金属

YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 中虽然没有几何阻挫存在，但是实验上在 YbRh2Si2 的量子临

界点处观察到了铁磁涨落，当掺杂 Ge 的时候，反铁磁有序被抑制，在磁场的调

控下，反铁磁涨落和铁磁涨落存在明显的竞争，因而有磁性阻挫的存在。 

 

图 1.9  YbAgGe 的温度-磁场相图（H // a）[86] 

Figure 1.9 The temperature-magnetic field phase diagram of YbAgGe(H // a)[86] 

图 1.10  YbAgGe 在低温下随温度变化的比热（H//ab）[87] 

Figure 1.10 Low temperature part of the temperature-dependent heat 

capacity of YbAgGe[87] 
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Pr2Ir2O7 是烧绿石结构的金属氧化物，这种金属体系中含有局域磁矩[88]。Pr3+

的磁矩在 T* = 20 K 以下存在反铁磁相互作用，直流磁化率一直到 70 mK 也没有

表现出进入长程磁有序的特征，仅仅在 Tf = 120 mK 处出现了部分冻结的状态，

在 T*之下，近藤效应开始出现，随着温度的降低，局域磁矩被部分屏蔽，在 θw = 

1.7 K 之下，进入重整化的反铁磁关联区域[72]，如图 1.12 所示。因而在 Tf < T < 

θw 的温度区域内可能存在金属性的自旋液体态，实验上在这一温度区域内还观

察到了自发的反常霍尔效应，这被认为是手征性的自旋液体态的特征[89]。

图 1.12  Pr2Ir2O7中随温度变化的直流磁化率（B = 20 mT//[111]）[72] 

Figure 1.12 DC susceptibility as a function of lnT for Pr2Ir2O7 (B = 20 mT//[111]) [72]  

图 1.11  YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 在磁场下的相图（B//c）[81] 

Figure 1.11 Phase diagram of YbRh2(Si0.95Ge0.05)2 for B//c[81] 
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1.5  本论文中所用的主要理论 

1.5.1  从单杂质的近藤效应到重费米子金属中的近藤格子 

在含有磁性杂质的金属中，随温度变化的电阻率在低温区域会出现极小值。

日本物理学家 Jun Kondo 对这一现象背后的机理给出了理论上的解释，因而被称

为近藤效应[90]。近藤效应描述了局域磁矩的自旋和传导电子的自旋之间发生的交

换相互作用，理论模型表述为： 

 𝐻𝐼 = 𝐽𝜎⃗(0)𝑆 .......................................... （1.4） 

其中𝑆为局域磁矩的自旋，𝜎⃗(0)为传导电子的自旋，J 为局域磁矩和传导电子自

旋之间的相互作用。该交换相互作用 J 为负时，局域磁矩的自旋和传导电子的自

旋倾向于反平行排列。高温时自由的局域磁矩，随着温度的降低逐渐被周围传导

电子的自旋屏蔽，最终在低温时形成一个没有自旋的散射中心。在近藤效应中，

这一自旋屏蔽过程时连续的，在温度低于某一特征能量尺度时就开始发生自旋屏

蔽，这一特征温度被称为近藤温度 TK。局域磁矩对传导电子的散射率 1/τ 满足以

下关系， 

 
22 ]ln)(2[

1

T

D
JJ 


+=  ...................................... （1.5） 

其中的𝜌为传导电子海中的电子态密度，𝐷为电子能带宽度。随着温度降低，散射

率和电阻率最终开始升高，因而电阻率会在低温区域出现极小值。对散射率中的

对数项的深入理解需要用到重整化群的理念，在高能量尺度，金属中的局域磁矩

是渐近自由的，但是当低于近藤温度时，局域磁矩就会和周围的传导电子发生强

烈的相互作用，最终被屏蔽形成近藤单态。 

类比于含有磁性杂质的金属中的近藤效应，Doniach 提出重费米子金属可以

用近藤格子模型来解释[13]，重费米子金属中周期性排列的局域磁矩形成类似晶格

的结构，每个格点上的局域磁矩都会存在类似于单杂质模型中的近藤效应，如图

1.13 所示。重费米子金属中核心的物理在于排列成晶格结构的局域磁矩和周围的

传导电子海之间的相互作用。局域磁矩系统倾向于在低温形成反铁磁有序，格点

上的局域磁矩会诱导传导电子海中的自旋密度产生 Friedel 振荡，这种传导电子 
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海中自旋密度的 Friedel 振荡会使得局域磁矩之间产生间接的相互作用，被称为

RKKY 相互作用[91-93]，如图 1.14 所示。Donaich 提出在近藤格子模型中存在两个

能量尺度，单杂质近藤温度 TK 和 RKKY 相互作用的能量尺度 TRKKY，给出以下

公式： 

J
K DeT 2

1

~
−

， 

 2~ JTRKKY  ............................................... （1.6） 

图 1.13  近藤效应和近藤晶格效应[2] 

（a）当一个局域磁矩浸入费米海中时，它的自旋与传导电子纠缠在一起，形成局域单

态。（b）近藤格子效应在传导电子态密度上产生费米共振，最终形成重电子能带。 

Figure 1.13 Kondo effect and Kondo lattice effect[2] 

(a) When a localized moment is immersed in the conduction sea, its spin entangles with the 

conduction electrons forming a local singlet. (b)Kondo lattice effect builds Fermi resonance on the 

conduction sea, and finally forms the heavy electron band. 

图 1.14  两个局域磁矩之间的 RKKY 相互作用示意图[2] 

Figure 1.14 Schematic diagram of RKKY interaction between two local moments[2] 
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如图 1.15 所示，当 Jρ 很小的时候，TRKKY 是最大的能量尺度，局域磁矩最

终形成反铁磁有序态。当 Jρ 很大的时候，TK是最大的能量尺度，局域磁矩被近

藤屏蔽形成单态，最终形成费米液体态，此时准粒子的费米面体积将由传导电子

和 f 电子加起来的数目所决定，即 

 spinse
FS nn

V
+=

3)2(
2


 ..................................... （1.7） 

1.5.2  近藤格子模型中的两类量子临界点 

 在朗道相变理论中，不同相之间是以对称性破缺为特征的序参量来划分的。

当发生二级相变时，临界涨落是以序参量在空间上的涨落为特征，关联长度 ξ 在

临界点处发散，这是对经典的热力学上的临界点的描述。对于量子临界点的标准

描述也沿着以上路径，临界的模式仍然是考虑序参量的涨落，唯一不同的是，在

量子临界点中，序参量的涨落不仅在空间中发生，还在虚拟时间上发生[94,95]。关

联时间 τ0 和关联长度 ξ 一起定义了一个新的动态指数 z，三者满足以下关系： 

 τ0 ∝ ξ𝑧  ..................................................................... （1.8） 

对于巡游反铁磁的量子临界点来说，动态指数 z = 2。这种巡游反铁磁中的序参

图 1.15  Doniach 相图[2] 

Figure 1.15 Doniach phase diagram[2] 
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量的量子涨落又被称为自旋密度波类型的量子临界点[94,96-98]。 

    但是在一些特殊的重费米子材料中，比如YbRh2Si2在磁场下的量子临界点，

不符合自旋密度波形式的量子临界点所给出的标度率[27]。这些实验使得人们意识

到对于量子临界点的标准描述中只考虑序参量的量子涨落是不充分的，相反的，

图 1.16  两类量子临界点的示意图[4] 

（a）为自旋密度波类型的量子临界点示意图，（b）为近藤破坏类型的量子临界点示意

图。T0 为近藤屏蔽的初始温度，TN表示反铁磁相变温度，TFL为费米液体出现的温度，E* 

loc

是与 f 电子退局域化有关的能量尺度，QCP 表示量子临界点。 

Figure 1.16 Schematic phase diagrams showing two types of QCP[4] 

  (a) QCP of spin-density-wave type, (b) QCP of Kondo breakdown type. T0 represents the 

initial temperature of Kondo screening. TN represents the Neel temperature and TFL the onset of the 

low-temperature FL regime, E* 

loc marks an energy scale related to delocalization of f electron, QCP 

means quantum critical point.  
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内禀的量子效应会起到很重要的作用[24,99-101]。在这些特殊的材料中，量子临界还

存在另外的临界模式，即在 0 K 时发生反铁磁相变的同时还存在局域近藤单态的

破坏，这种类型的量子临界点被称为近藤破坏类型的量子临界点[102-105]。近藤效

应在临界处被破坏，是因为局域磁矩不仅和传导电子发生耦合，还和其他的局域

磁矩的量子涨落发生耦合。近藤效应的临界破坏表明磁性相变伴随着电子态的局

域和巡游的转变。近藤屏蔽的动态过程在两类量子临界点中是不同的，如图 1.16

所示。在足够高的温度时，近藤格子更像是独立的局域磁矩的集合，跟传导电子

的耦合很弱。在温度 T0 时，初始的向近藤屏蔽的转变开始发生。而在足够低的

温度时，近藤屏蔽过程是否能够完成取决于局域磁矩中 RKKY 相互作用和近藤

效应的竞争。与能量尺度 E
* 

loc有关的线将两个不同的区域分割开来，标志着从小

费米面区域到大费米面区域的转变。在 E
* 

loc线的右侧区域，局域磁矩被近藤屏蔽

形成单态，参与到费米面的形成之中。而在 E
* 

loc线的左侧区域，即使到 0 K 处局

域磁矩也没有被近藤效应完全屏蔽，此时的局域磁矩没有参与费米面的形成，最

终将在反铁磁相变 TN 之下形成反铁磁有序。E
* 

loc线在零温处将发生真正的 f 电子

局域到退局域的相变，而在有限温度则变成一个转变过程。当 E
* 

loc线恰好落在反

铁磁相变边界时，此时的量子临界涨落不仅仅包含序参量的涨落，还包括近藤效

应变，而在有限温度则变成一个转变过程。当 E
* 

loc线恰好落在反铁磁应的破坏，

因而此处的量子临界点为近藤破坏类型的量子临界点。当 E
* 

loc线落在反铁磁有序

区域内时，在 E
* 

loc线零温处将会发生局域反铁磁向巡游反铁磁的转变，因而之后

巡游反铁磁的量子临界点处的量子涨落仅仅包含序参量的量子涨落，被称为自旋

密度波类型的量子临界点。当然还可能存在第三种情况，即 E
* 

loc线落在费米液体

区域内，此时反铁磁区域与费米液体区域发生分离，将会在零温处出现有限区域

的既非磁有序也不是近藤屏蔽的费米液体的奇异态。 

1.5.3  重费米子体系中的几何阻挫 

以量子临界点连接反铁磁有序态和费米液体态的 Doniach 相图给出了重费

米子体系最基本的理论模型，在 Doniach 相图中 RKKY 相互作用和近藤效应相

互竞争，诱导了基态上的反铁磁有序和费米液体态。而在一些实验上观察到反铁

磁区域和费米液体区域发生分离的现象，使得大家开始关注在近藤格子体系中除

了 RKKY 相互作用和近藤效应以外，阻挫效应也起着非常重要的作用。理论上
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对此最简单也是最为有效的方法是在阻挫近藤格子体系中的相图上引入阻挫强

度轴，来研究阻挫和近藤屏蔽之间的竞争[11,61,81,106,107]。 

理论上的“Q-K”相图中两个轴向分别描述近藤屏蔽的集体效应（K）和阻挫

诱导的量子零点运动（Q），如图 1.17 所示。这一理论模型中首先考虑在重费米

子体系中完全移除传导电子，仅仅考虑由局域磁矩组成的的磁性晶格，每个格点

上的局域磁矩彼此之间存在短程的反铁磁关联，然后再考虑调控传导电子和磁性

晶格之间的耦合效应 K[12]。这一理论模型中的关键元素，即形成晶格结构的局域

磁矩是磁性阻挫的。阻挫在重费米子体系中以多种形式存在，它可以直接以几何

阻挫的形式出现，像 Pr2Ir2O7 中的烧绿石结构[72]以及 Yb2Pt2Pb 中的 Shastry-

Sutherland 格子[79,80]。阻挫还可以通过不同相互作用之间的竞争来实现[108]。 

首先来分析图 1.17 中的 x 轴，即近藤屏蔽的集体效应。不考虑阻挫的情况

下，Doniach 认为从磁有序态到重费米子液体态的相变发生在近藤效应的能量尺

度和 RKKY 相互作用相当的时候，即 Kc = TK/JH ~1。因而可以用 K= TK/JH作为相

关参数描述 Doniach 相图模型。图 1.17 中的 y 轴与阻挫有关，当不考虑局域磁矩

与传导电子的耦合的情况下，在某个临界值 Qc 之上磁有序消失，出现自旋液体

或者价键固体态。当同时考虑近藤屏蔽的集体效应和阻挫时，反铁磁有序态出现

在 K 和 Q 都很小的时候，它的边界将连接 Kc和 Qc。在反铁磁有序之外的顺磁态

内，当近藤屏蔽的集体效应 K 很小而阻挫 Q 很大时，此时费米面中只包含传导

图 1.17  在近藤格子模型中考虑阻挫存在情况下的示意相图[12] 

Figure 1.17 schematic phase diagram of Kondo lattice model considering the 

existence of frustration[12] 
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电子部分，被称为小费米面区域，这一区域可能存在没有对称性破缺发生的自旋

液体态，但是相对于自旋液体态而言，实际上更多的阻挫体系在这一区域形成的

是有晶格对称性破缺的固体价键态。而当近藤屏蔽的集体效应 K 很大而阻挫 Q

很小时，此时局域磁矩被完全屏蔽，费米面是由传导电子和 f 电子一起组成的，

被称为大费米面区域，这一区域形成重费米液体态。在反铁磁有序之外的顺磁态

内的小费米面到大费米面的转变不是连续发生的，因而在大费米面区域和小费米

面区域连接的边界处存在量子相变，对应于 f 电子的局域到巡游的相变。 

1.6  本论文拟解决的科学问题 

目前为止，对于重费米子金属体系中的几何阻挫效应研究还非常少见。一般

而言，在金属体系中几何阻挫效应很难存在，这是因为在绝缘体体系中，局域磁

矩之间的相互作用一般限制在最近邻，几何阻挫效应很强，而对于金属体系来说，

局域磁矩之间的相互作用是长程的，超出了几何结构的限制，此时几何阻挫效应

被大大削弱了。 

在一类特殊的重费米子金属中，当局域磁矩形成的晶格带有几何阻挫结构，

形成几何阻挫重费米子金属。CePdAl 就是其中的典型材料，Ce 原子在其 ab 平

面上形成了畸变的 Kagomé 格子，同时局域磁矩之间存在反铁磁关联，因而

CePdAl 满足了几何阻挫效应存在的条件。但是，CePdAl 仍然形成了长程磁有序

相。这是因为其基态形成了磁有序和无序的混合相，即 2/3 的 Ce 原子存在局域

磁矩并形成反铁磁有序，1/3 的 Ce 原子上的局域磁矩被近藤效应所屏蔽，这种稳

定的磁结构完全消除了基态上可能出现的其他简并态。 

本论文研究几何阻挫重费米子金属 CePdAl 中几何阻挫效应对量子临界物性

的影响。理论上认为通过增加几何阻挫强度，可以将磁有序态调控到被称为自旋

液体的量子顺磁态内。我们希望通过磁场和压力这些非热力学量的调控，将

CePdAl 的基态从稳定的部分反铁磁有序调控到几何阻挫效应起关键作用的量子

临界区域。CePdAl 的量子临界物性是否符合 Doniach 相图的描述，阻挫是否会

导致金属自旋液体态的产生等是我们期待解决的问题。 

另外，对于重费米子体系中的量子临界点，一直存在着很大争论，即除了序

参量涨落之外，是否存在费米面大小的突变。在之前大部分的实验中，磁有序和

无序的边界与大小费米面的边界是重合在一起的，因而很难给出实验验证。由于
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阻挫导致的量子涨落的影响，我们期待在该材料中磁性量子临界点和费米面重构

的量子临界点分离，提供独立研究两类量子临界点的环境。
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第 2 章  CePdAl 的研究背景以及基本物性 

近年来，金属中的几何阻挫的研究引起了理论和实验上的极大兴趣，因而越

来越多的带有几何阻挫结构的重费米子材料引起大家的广泛关注，典型的材料比

如烧绿石结构的 Pr2Ir2O7
[72,74]，Kagomé 结构的 CePdAl、CeRhSn、CeIrSn 以及

YbAgGe[75-77,109-112]，Shastry-Sutherland 结构的 Yb2Pt2Pb 和 Yb2Pt2Al[78-80]。我们之

所以在众多几何阻挫金属中选择 CePdAl 进行研究，是因为 CePdAl 相对于其他

重费米子材料有一个极大的优势：含有伊辛自旋的准二维几何阻挫晶格。这种伊

辛自旋的准二维几何阻挫晶格是研究几何阻挫的理想体系。比如，该类体系中不

会出现阻挫体系中常见的非共线磁结构，这种非共线的磁性结构将会极大地削弱

自旋阻挫的强度[7]。同时由于易磁化轴的存在，磁场对于自旋阻挫的调控将更加

容易，因而大大提高了实验上对于几何阻挫效应进行调控控的可能性。本章将分

为两个小节，2.1 章节将对 CePdAl 的研究背景进行介绍，包括几何阻挫导致的

复杂磁结构研究以及初步的的量子临界行为研究，2.2 章节将介绍几何阻挫对基

本物性的影响。 

2.1  CePdAl 的研究背景 

2.1.1  部分磁有序结构 

    早期关于 CePdAl 的研究主要集中于 CePdAl 的晶格结构以及低温下的复杂

磁结构[67,68,113-116]。Hulliger 最早合成出了 CePdAl 多晶[113]，并对其进行了 x 射线

衍射实验，得出CePdAl的晶格结构属于六方晶格的ZrNiAl类型（空间群P62m）。

三元稀土金属间化合物在低温下存在很多异常的磁性性质，比如重费米子体系中

的磁有序[117]和反铁磁关联的三角晶格中的几何阻挫[118]，而上述两种异常性质同

时存在于 CePdAl 中，一方面 CePdAl 是一种反铁磁有序（TN = 2.7 K）的重费米

子金属化合物（γ = 270 mJ/mol K2）[119]，另一方面，其 ZrNiAl 晶体结构（图 2.1

（a））使得 Ce 原子形成三角晶格而引起几何阻挫。两者都会抑制磁有序的相变

温度，但实现的路径不同，重费米子体系是通过近藤效应屏蔽局域磁矩来抑制磁

有序的出现，而几何阻挫是通过自旋结构之间的量子涨落来抑制磁有序的生成，   
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图 2.1  CePdAl 的晶格结构和磁结构[67] 

（a）CePdAl 的 ab 面视角的晶体结构（ZrNiAl 类型）。原子的高度以（z/c）为单位。

虚线表示磁性 Ce 原子的三角晶格。（b） 1.3 K < T < 2.7 K 时 CePdAl 的 ab 面上的磁结

构，磁性 Ce 原子上的磁矩一部分有序（与 c 轴平行（+）或反平行（−）），另一部分无序

（0）。晶体结构中的原胞用灰色突出显示。 

Figure 2.1 The crystal structure and magnetic structure of CePdAl[67] 

(a) The crystal structure of CePdAl (ZrNiAl type) plotted as a view onto the hexagonal a–b plane. 

The heights of the atoms are in units of (z/c). Dashed lines illustrate the triangular lattice of the 

magnetic Ce atoms. (b) The basal plane of the magnetic structure of CePdAl for 1.3 K< T <2.7 K. The 

magnetic Ce moments are partly ordered (parallel (+) and antiparallel (−) to the c-axis) and partly 

disordered (0). The unit cell for the orthorhombic description of the crystal structure is highlighted by 

the grey colour. 
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两种效应同时存在将会使得 CePdAl 基态上出现异常复杂的磁结构。Dönni 等人

通过粉末中子衍射实验，得到 1.5 K 时 CePdAl 的磁结构[67]。如图 2.1（b）所示，

Ce(1)和 Ce(3)原子上的磁矩形成了磁有序，Ce(2)原子上的磁矩处于无序状态。有

序的 Ce 原子上的磁矩方向垂直于所在 ab 平面，沿着 b 轴形成铁磁链，相邻的铁

磁链自旋方向相反，沿着 a 轴反铁磁关联在一起形成反铁磁序。中间的无序 Ce(2)

原子将两条铁磁链分隔开。对于固定高度（z/c）的所有原子，振幅是恒定的，并

且根据波矢的非公度分量 τ 沿六角晶格中的 c 轴变化，在 TN = 2.7 K 以下形成了

波矢 k = [1/2, 0,τ] ，τ ≈ 0.35 的非公度反铁磁长程序。 

粉末中子衍射实验还显示了 CePdAl 在 600 mK 到 1.3 K 之间存在第二个磁

性相变，但是并没能确定其磁结构。CePdAl 中是否存在第二个磁性相变以及第

二个磁性相是否跟 1/3 无序的 Ce 原子上的磁矩有关，这些问题在当时迅速引起

了广泛关注，紧接着，Kamioka 等人对 CePdAl 进行了 1 K 以下的 NMR 测量[115]，

在之前粉末衍射实验显示的第二个相变温度区域，27Al 的自旋-晶格弛豫率 T1
−1

没有发现任何异常，不支持反铁磁相变之下存在第二个磁相变。图 2.2 显示了自

旋晶格弛豫率 T1
−1 与温度的依赖关系，随着温度降低到 30 mK，自旋-晶格弛豫

图 2.2  CePdAl 在 30 mK 到 15 K 的温度区间内随温度变化的 T1
−1，磁场沿着 c 轴[115] 

Figure 2.2 Temperature dependence of T1
−1 of CePdAl between 30 mK and 15 K. The 

applied magnetic field is along the c-axis[115] 
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率 T1
−1 在反铁磁相变 TN以下迅速减小，在 30 mK 和 2.7 K 之间没有任何明显异

常。当磁场垂直于 c 轴时，在反铁磁相变温度以下，自旋-晶格弛豫率 T1
−1 随着

温度的降低而增加，当磁场沿着 c 轴时，在反铁磁温度以下，自旋-晶格弛豫率

T1
−1 随着温度的降低而降低，这表明在 CePdAl 中反铁磁相变温度以下的磁性涨

落有着很强的各向异性。0.4 K 以下的（T1T）−1 保持不变，这表明 CePdAl 在 0.4 

K 以下进入费米液体态，因而 1/3 无序的 Ce 原子上的局域磁矩此时被完全屏蔽，

因而即使到 0 K，CePdAl 仍然保持着部分有序，排除了在反铁磁相变以下出现第

二个相变的可能。 

之后更低温度的中子衍射实验也证明了反铁磁相变以下不存在其他相变[66]，

如图 2.3 所示，随着温度的降低，磁性波矢 k = [1/2, 0, τ]的非公度分量 τ 在反铁

磁相变位置有明显下降，在 1.9 K 附近锁定到特定的值 0.351，与此同时，CePdAl

中有序磁矩在反铁磁相变位置突然上升，在大约 1.8 K 以下保持不变。因而反铁

图 2.3  CePdAl 中磁性波矢和局域磁矩随温度的变化[66] 

磁性波矢 k = [1/2, 0, τ]的非公度分量 τ 随着温度的变化，在 1.9K 以下保持不变（•），

CePdAl 中 Ce(1)和 Ce(3)原子上的局域磁矩随温度的变化（◦）。 

Figure 2.3 Temperature dependence of the incommensurate component τ and magnetic 

moment for CePdAl[66] 

Temperature dependence of the incommensurate component τ of the magnetic propagation 

vector k = [1/2, 0, τ] for CePdAl, showing the lock-in behavior around 1.9K(•). Temperature 

evolution of the ordered magnetic moment of Ce(1) and Ce(3) in CePdAl (◦). 
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磁相变之下不存在第二个相变，之前所怀疑的第二个相变位置处仅仅为反铁磁有

序中的非公度分量 τ 发生微弱调制，锁定到了某一特定的值上。 

2.1.2  初步的磁场和压力调控 

最初关于CePdAl的磁场和压力调控的实验都是在多晶样品上进行的[119-121]，

Tang 等人最早对多晶样品进行了静水压力下的比热测量[120]，他们发现在低压区

域（P < 0.5 GPa）反铁磁相变温度几乎不依赖压力变化，随着压力的增加变化比

较小，而在之上的压力区间内反铁磁相变温度随着压力增加迅速降低。随后

Isikawa 等人进行了化学压力（掺杂 Ni 来替代 Pd）下的比热测量[121]，在多晶样

品 CePd1-xNixAl 中发现当掺杂 12%的 Ni 时，比热 C/T 随着温度的降低一直上升

直到最低温 180 mK，这表明反铁磁有序在该掺杂浓度附近下已经完全消失。之

后 Fritsch 等人[122]发现在掺杂 14.4%的 Ni 时，达到了反铁磁的量子临界点，他们

认为量子临界点处比热出现 Tlog(T0/T)的温度依赖关系跟几何阻挫导致的 2D 的

磁性涨落有关。 

Goto等人最初开展了CePdAl单晶在磁场和压力调控下的磁性相变研究[123]，

他们的研究重心仍然在于该体系反铁磁被抑制时出现的量子临界点，他们认为在

临界压力 Pc = 0.95 GPa 时出现了压力下的量子临界点，而几何阻挫引起的量子

涨落对于形成量子临界点起到了重要作用[123]。  

他们测量了磁场和压力下的电阻率、磁化率和比热[123]。图 2.4（a）中，0.51 

K 时，磁化强度 M 随磁场的增加迅速增强，在 Bc1 = 3.2 T，Bc2 = 3.4 T 和 Bc3 = 4 

T处出现了三个变磁性相变，分别对应于 29%、38%和 67%的饱和时的磁化强度。

图 2.4（b）中，CePdAl 在 0.6 K 时电阻率随着磁场增加很大，在第一个变磁性相

变 Bc1 处有略微的跳变，在经历第二个变磁性相变 Bc2 之前达到最大值，为 0 T

时电阻率的 2.2 倍，随后在第二个变磁性相变 Bc2 和第三个变磁性相变 Bc3 处突

然降低。磁化强度在第一个变磁性相变之前一直线性增加，这很大可能跟处于近

藤屏蔽状态的 1/3 无序的 Ce 原子有关，在 Bc1 处近藤屏蔽被打破，CePdAl 的磁

结构发生改变，紧接着在 3.4 T 到 4 T 之间不到 0.6 T 的范围内接连发生两个变

磁性相变，这表明该区域内的磁结构非常不稳定，自旋涨落在这一磁场区域内非

常强。 
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压力下的比热如图 2.5 所示，0 GPa 处的比热峰出现在 2.7 K，对应于反铁磁

相变。随着压力的增加，反铁磁相变温度一直往低温移动，表明反铁磁序被抑制。

在 0.83 GPa 时 0.4 K 以上反铁磁序消失。0.83 GPa 时，Cmag/T 在低于 4 K 区域呈

现 ln T 的温度依赖关系，1.3 GPa 时，Cmag/T 随温度的下降缓慢增加。由以上反

铁磁相变温度随压力的变化可以得到 CePdAl 零场下温度-压力相图，如图 2.6 所

示，量子临界点出现的临界压力为 Pc ≈ 0.95 GPa。Goto 等人的结果表明 CePdAl

在磁场调控下，会出现连续的三个变磁性相变。结合后续的研究我们知道这是由

图 2.4  低温区域内 CePdAl 的磁化曲线和磁阻[123] 

（a）0.51K 时 CePdAl 的磁化曲线，磁场方向沿着 c 轴。（b）0.60 K 时 CePdAl 电阻

率随磁场的变化，磁场和电流方向沿着 c 轴。 

Figure 2.4 Magnetization curve and magnetoresistivity of CePdAl at low temperature[123] 

(a) Magnetization curve of CePdAl at 0.51 K, magnetic field direction along c axis.(b) 

Resistivity of CePdAl in magnetic field at 0.60 K, magnetic field and current direction along c 

axis. 
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于几何阻挫的增强使得磁场下的磁结构处于不安定状态，改变很小磁场就会使得

磁结构发生改变，所以在第一个变磁性相变之后又接连出现了两个变磁性相变。

另一方面，压力调控下的行为似乎比磁场调控更为简单。CePdAl 在压力的调控

下，反铁磁相变逐渐被压制，在临界压力附近比热上出现明显的费米液体行为，

Goto 等人认为在该体系中出现了典型的量子临界点。但是通过本论文所描述的

更低温的实验表明，这并不是一个典型的量子临界点，而是一个展宽的“量子临

界相”，参考 5.2 章节。

图 2.6  CePdAl 中的温度-压力相图[123] 

Figure 2.6 Temperature-Pressure phase diagram in CePdAl[123] 

图 2.5  CePdAl 中不同压力下 C/T 随温度的变化[123] 

Figure 2.5 Temperature dependence of C/T under different pressures in CePdAl[123] 
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2.2  CePdAl 的基本物性 

二维几何阻挫结构：CePdAl 之所以能在众多重费米子材料中脱颖而出，在于

它属于一类被称为 ZrNiAl 的晶体结构，如图 2.7（b）所示。这一特殊的晶体结

构，使得 Ce 原子在 ab 面上形成畸变的 kagomé 格子（图 2.7（a）），沿着 c 轴重

复堆叠。Ce 原子在 ab 面内最近邻间距为 3.73 Å，层间间距为 4.23 Å。其层间间

距远大于面内间距，属于准二维结构。当畸变的 kagomé 格子上的局域磁矩出现

反铁磁关联的时候，体系将进入自旋阻挫状态。表 2.1 和 2.2 给出了 CePdAl 的

基本信息和晶胞参数。 

表 2.1  CePdAl 的基本信息 

Table 2.1 General information of CePdAl 

名称 具体信息 

分子式 

结构类型 

晶系 

空间群 

化合物类型 

相对分子质量 

CePdAl 

ZrNiAl 

六方 

P-62m (189) 

金属间化合物 

273.15g/mol 

图 2.7  （a）Kagomé 格子（b）CePdAl 的三维结构图 

Figure 2.7 (a) Kagomé lattice (b) Three dimentional structure of CePdAl 
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表 2.2  CePdAl 单晶的晶胞参数 

Table 2.2 Cell paramerers of CePdAl 

晶胞参数 具体数值 

a 

b 

c 

α 

β 

γ 

a/b 

b/c 

c/a 

V 

0.7214 nm  

0.7214 nm 

0.4231 nm 

90° 

90° 

120° 

1.000 

1.705 

0.586 

0.1907 nm3 

  

本论文中所研究的 CePdAl 材料是日本富山大学 Yosikazu Isikawa 研究组提

供的单晶样品，该 CePdAl 单晶是由提拉法生长而成。在开始低温物性测量之前，

我们首先对 CePdAl 样品进行了单晶 x 射线衍射实验，以确定单晶的样品质量和

晶向。图 2.8 给出了单晶 x 射线衍射的实验结果，我们的单晶样品在（001）晶

面上呈现出非常强的 x 射线衍射峰，这表明我们测量使用的 CePdAl 样品有着很

好的单晶质量。 

图 2.8  CePdAl 单晶在（001）晶面上的 x 射线衍射峰 

Figure 2.8 The x-ray diffraction from the (001) plane of the CePdAl single crystal 
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CePdAl 中的自旋为伊辛自旋，这一点从图 2.9 可以看出来。该图给出了 c 轴

和 ab 面内随温度变化的直流磁化率。TN = 2.7 K 时，χc = 0.091 emu/mol，χab = 

0.0063 emu/mol，χc/χab ≈ 14，而 χc/χab 在低温区域的最大值可以达到 22 左右。巨

大各向异性反映出 CePdAl 的易磁化轴沿着 c 轴方向，自旋的朝向只能沿着单一

的 c 轴方向，因而 CePdAl 中的自旋可以被认为是伊辛自旋。在 CePdAl 中，Ce3+

离子处于点群为 m2m 的对称结构，由于晶体场的劈裂效应，导致洪特规则影响

下的 J = 5/2 多重态进一步劈裂，在基态形成 Kramers 双重态。因而，一般认为，

CePdAl 中的自旋为等效自旋为 1/2 的伊辛自旋。 

如图 2.10（a）所示，我们对 12 K 到 25 K 顺磁区域内的比热用以下公式 

 𝐶/𝑇 = 𝛾𝑝 + 𝛽𝑇2 ....................................... （2.1） 

进行拟合，估算得到的电子比热系数 γp ≈ 78 mJ/mol K2，这与文献中 CePdAl 多

晶样品得到的 γp ≈ 75 mJ/mol K2 非常接近[119]。极低温的比热数据表明，在 0 K 处

γ0 ≈ 250 mJ/mol K2（图 2.10（b）），因而 CePdAl 属于电子有效质量处于中等程度

的重费米子体系。如图 2.10（b）所示，在低温区域内比热在 TN = 2.7 K 处出现 λ

形峰，对应于二级的反铁磁相变，该 λ 形峰的尾巴并不像一般的磁性重费米子体

系中那样在相变温度附近很快消失，而是一直持续到 8 K 附近才消失，这表明在

反铁磁相变之上的温度区域仍然存在很强的自旋关联。在反铁磁相变 TN 处磁熵

仅仅达到 0.41Rln2，我们的结果与之前文献中多晶样品在 TN 处磁熵仅仅达到

0.38Rln2 是一致的[123]。TN处磁熵远小于 Rln2 的原因，可能跟近藤效应以及反铁

图 2.9  c 轴和 ab 面内随温度变化的直流磁化率 

Figure 2.9 Temperature dependence of DC suscepetibility in c axis and ab plane 
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磁相变之上存在的短程关联有关。这一现象在一定程度上也反映了在反铁磁相变

之上几何阻挫起着重要作用，几何阻挫导致的短程自旋关联态保留了很大一部分

自旋熵。 

随温度变化的电阻率表现出磁性近藤格子体系特征，0 T 时在 20 K 附近电

阻率上出现极小值，紧接着以–lnT 的形式上升，这种电阻率上出现的–lnT 的形

式，表明近藤效应开始出现。电阻率在 Tm ≈ 4 K（图 2.11 黑色虚线）附近出现宽

峰，随后电阻率温度 TN = 2.7 K。此时电阻率突然下降，对应于电阻率对温度的

一阶导数上在 TN = 2.7 K 处出现的异常，如图 2.11 红色虚线位置所示。 

图 2.10  （a）2-100 K 温度范围内 CePdAl 的比热 C/T 随温度的平方的变化关系

（b）低温区域内电子比热 C4f/T 和熵随温度的变化 

Figure 2.10 (a)Temperature dependence of the heat capacity of CePdAl revealed as C/T vs T2 

(b) Temperature dependence of electronic heat capacity and entropy at low temperature 
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更为异常的是在 TN = 2.7 K 以下位置处，电阻率对温度的一阶导数 dρ/dT 上

在 T0 ≈ 1.8 K 附近出现的极大值。对低温区域内零场下的电阻率 ρ 对温度 T 进行

幂指数拟合，得到指数 n 为 2.5，而在重费米子体系的反铁磁有序态内电阻率上

一般出现类似费米液体行为，即电阻率指数 n = 2，这种指数出现大于 2 的情况，

表明在反铁磁有序态内还存在着其它散射对电阻率的贡献。同时与之相对应的，

从比热 C/T 的 λ 形峰上也可以看出，其左右两边是不对称的，在 T0 = 1.8 K 附近

出现微弱鼓包结构，如图 2.10（b）所示。电阻率和比热上出现的这种微弱异常

结构，明显不符合相变的特征，更像是相过渡。而在之前的文献中已经讨论过在

反铁磁有序态内是否还存在其他相变，在中子散射实验中已经证实，反铁磁相变

之下不存在其他相变，1.8 K 处的异常对应于 CePdAl 中部分 Ce 原子的近藤屏蔽

过程[115]，此时处于无序状态的 1/3 的 Ce 原子开始完全被近藤屏蔽，这与我们的

结果是相一致的。 

图 2.11  CePdAl 的电阻率以及电阻率对温度的一阶导数随温度的变化 

Tm 表示开始进入短程关联态的温度，TN代表反铁磁相变温度，T0表示部分近藤屏蔽

发生的温度。 

Figure 2.11 Temperature dependence of the electrical resistivity ρ and derivative of the 

resistivity dρ/dT for CePdAl 

Tm represents the temperature at which the short-range correlation state begins to set in, TN 

represents the antiferromagnetic phase transition temperature, and T0 represents the temperature of 

partial Kondo screening. 
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图 2.12 给出了 CePdAl 的直流磁化率随温度的变化，测量磁化率时所加的磁

场为 0.1 T。可以看出，CePdAl 的直流磁化率开始随着温度的下降而上升，在 Tm 

≈ 4 K 附近出现极大值，在 Tm 以下随着温度的下降而降低，这些行为与电阻上的

行为非常类似。Tm 附近出现宽峰是因为 CePdAl 中自旋之间出现了反铁磁关联，

因而直流磁化率开始降低。而在真正出现长程反铁磁有序的温度 TN = 2.7 K，直

流磁化率表现为下降最快的位置，对应于直流磁化率对温度的一阶导数 dχ/dT 上

出现的极大值。这清楚的表明反铁磁关联出现的温度要高于长程反铁磁有序出现

的温度，在没有几何阻挫存在的反铁磁重费米子体系中，直流磁化率上出现极大

值的位置即为反铁磁相变的位置，不存在两者的分离。因而 CePdAl 的直流磁化

率上的异常行为与几何阻挫抑制长程磁有序态的形成有关，在 Tm 和 TN之间，存

在着与几何阻挫有关的短程自旋反铁磁关联态。

图 2.12  CePdAl 中直流磁化率 χ 和直流磁化率对温度的一阶导数 dχ/dT 随温度的变化 

Figure 2.12 Temperature dependence of DC susceptibility χ and the first derivative to 

temperature of DC susceptibility dχ/dT for CePdAl 
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第 3 章  实验方法 

3.1  极端环境实验条件 

本论文中的实验主要是在Quantum Design公司的综合物性测量平台（PPMS）

和牛津仪器公司的 3He-4He 稀释制冷机平台上完成的，少部分的直流磁化率测量

是在 Quantum Design 公司的磁性测量平台（MPMS）上完成的。PPMS 和 MPMS

已经是非常普遍的低温测量设备，所以在本文中不再进行赘述。接下来我们简单

介绍在 3He-4He 稀释制冷机上实现的极低温、强磁场以及高压下的输运、磁性以

及超声波测量。 

3.1.1  极低温 

3He-4He 稀释制冷机可以实现最低温度接近 10 mK 的极低温工作环境，是研

究绝对零度附近的量子临界行为的重要低温设备。London 等人最早给出了稀释

制冷机的原理模型[124]，1966 年 Neganov 等人[125]和 Hall 等人[126]分别独立的制造

出了最早的稀释制冷机。 

稀释制冷机的工作原理跟 3He 和 4He 的混合液的特性有关[127]。在介绍稀释

制冷机之前，我们首先要了解 3He 和 4He 的混合液的相图[126,128,129]。如图 3.1 所

示，在 0.86 K 以下，3He 和 4He 的混合液分为两相，其中一相 3He 的浓度高，另

一相 3He 的浓度低[129]。而在混合相之上，根据 3He 的浓度不同，分为超流相和 

图 3.1  3He 和 4He 的混合液的相图，x 代表 3He 的浓度[128] 

Figure 3.1 The phase diagram of 3He/4He mixtures, x is the 3He concentration[128] 
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正常液体相。由于两相的密度不同，3He 的浓相浮在 3He 的稀相之上。假设从相

图中超流相的某一点（T，x）开始降温，保持 3He 的浓度 x 不变，当到达相图中

的（T ′，x）位置时，两相开始形成。当进一步从 T ′降温到 T ′′的时候，下层 3He

的稀相沿着混合曲线往左移动到（T ′′，xD′′），上层 3He 的浓相沿着混合曲线往右

移动到（T ′′，xC′′），当温度达到 0.1 K 时，xC′′ ≈ 1，即上层 3He 的浓相几乎完全

为 3He 的正常液体相，而下层 3He 的稀相中 3He 的浓度 xD′′ ≈ 0.07（xD′′ ≈ 0.064，

T = 0 K）。稀释制冷机能够达到 10 mK 量级的极低温就是利用了 3He 和 4He 的混

合液的这一特性，通过将稀相中的 3He 抽取出来，浓相中的 3He 将会不断的扩散

进入稀相之中，因而在两相的界面处一直在发生浓相到稀相的相变过程，利用相

变吸热来达到制冷效果。 

稀释制冷机真正实现极低温的过程要比以上的工作原理复杂的多，具体的过

程如图 3.2 所示[128]。3He 和 4He 的混合气体在之前首先经过了液氮冷阱和液氦冷

阱，此时温度降到 4.2 K 附近，该初步制冷过程在图 3.2 中没有展示。紧接着经

过 1 K 液池（4He pot）进一步冷却，在该处混合液的温度被降到 1 K 到 2 K 左

右，此时 4He 已经处于超流状态，然后开始冷凝过程，之后经过蒸发室热交换器

图 3.2  稀释制冷机工作时的流程图[128] 

Figure 3.2 The parts of a continuously operationg dilution refrigerator[128] 
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（still heat exchanger）（0.6–0.8 K）、连续热交换器（continuous heat exchanger）

和分步热交换器（step heat exchanger），进入混合室（mixing chamber）时混合液

的温度已经降低到 0.5 K 以下了。混合相是在混合室（mixing chamber）中形成

的，混合室中 3He 的稀相连通到蒸发室中，在 0.6–0.8 K 的蒸发室中 3He 的蒸汽

分压强是 4He 的 100–1000 倍，通过真空泵抽取的气体主要是 3He，使得稀相中

的 3He 的浓度连续降低，导致在混合室中的相边界处连续发生 3He 的浓相到稀相

的相变过程，因而混合室是稀释制冷机的最冷端，可以达到 10 mK 左右的极低

温环境。图 3.3 展示了我们实验室中的稀释制冷剂的实物图。 

3.1.2  强磁场 

我们的 3He-4He 稀释制冷机平台还搭配了牛津仪器公司的超导磁体，可以对

实验样品在单一轴向施加最高磁场可达 14 T 的强磁场。超导磁体相比于普通磁

体来说，最大的优势在于，提供强磁场的同时不会产生由电阻引起的热量耗散，

因而可以在极低温环境中提供强磁场。我们在实际运行过程中，稀释制冷机达到

图 3.3  实验室中稀释制冷机的实物图 

Figure 3.3 Photograph of the dilution refrigerator in our lab 
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30 mK 左右的温度时，在施加强磁场的过程中，由于涡流效应的影响，系统的最

低温度可能会发生 10 mK 左右的变化。实际的温度变化量和磁体励磁的速率也

有很大关系。在测量过程，我们一般选取尽可能小的励磁速率，约 20 Oe/s。极低

温和强磁场条件使得研究零温附近磁场诱导的量子相变成为可能。 

3.1.3  高压 

我们在稀释制冷机平台上，单独设计了可以安装压力腔的样品杆，结合压力

腔，实现了静水压力最高可达 3 GPa 的高压环境，同时最低温度可以达到 60 mK

左右。图 3.4 展示了实验中使用的压力腔的实物图，该压力腔外层是 CuBe 合金，

内层提供压力部分为 NiCrAl 合金，样品密封在 Teflon 管中，压力介质为丙三醇

（甘油），该介质可以在低温环境中提供很好的各向同性的静水压力。样品完全

浸没在甘油之中，放在自制的绝缘铜丝样品托。该样品托一方面可以给样品提供

很好的支撑，来确定压力腔内样品的轴向，另一方面可以保证样品和压力腔有着

很好的热接触，使得样品实际温度与压力腔表面的温度计所测量的温度尽可能接

近。 

对于压力腔内的实际压力的校准，我们采用的方法是测量锡（Sn）的超导。

在压力腔内随样品一起放置了一个自制的含锡的线圈，可以很敏感的测出锡发生

超导相变时的抗磁信号，每次加压完成之后，通过测量锡的超导温度来确定此时

的压力[130]。例如，图 3.5 给出了我们在第九次加压实验测量得到的锡的超导温

图 3.4  提供静水压力的压力腔实物图 

Figure 3.4 Photograph of the pressure cell providing hydrostatic pressure 
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度。该压力下锡的超导温度 Tc = 2.83 K，根据以下公式： 

 2

cc 0207.04823.00 PPTPT +−= ）（）（  .............................. (3.1) 

其中 Tc (0) = 3.73 K，得到第九次加压压力腔内的实际压力为 P ≈ 2.1 GPa。 

3.2  物性测量方法 

低温下的电输运测量和磁性测量是研究量子相变以及量子临界行为的有效

手段。极低温环境，配合磁场和压力这些非热学的调控参数，使得研究基态上不

同量子态之间的演化过程成为可能。我们结合极低温、强磁场和高压这三个极端

实验条件，对 CePdAl 单晶样品进行了详细的电输运和磁性测量。电输运测量包

括电阻和霍尔测量：前者可以敏感地反应量子临界处非费米液体行为，是非常普

遍的电输运测量方式，而后者可以研究量子临界附近费米面的变化。比如，在对

于 YbRh2Si2 的研究中，人们通过霍尔系数的变化来表征量子临界点处费米面的

突变行为[30]。由于极端条件的限制，在磁性测量方面我们只开展了交流磁化率的

测量。我们还发展了超声波测量技术，来应用于几何阻挫金属体系中的量子临界

研究。下面我们将对以上的测量方式进行逐一介绍。 

3.2.1  电输运测量 

电阻测量采用标准四电极法方式，如图 3.6（a）所示。相对于两电极法测电

图 3.5  压力下的交流磁化率上锡的超导相变信号 

Figure 3.5 The signal of superconducting phase transition for Sn in AC susceptibility 

under pressure 
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阻，四电极法可以有效的避免导线电阻对于样品电阻的影响，因而是测量微小电

阻的普遍方法。对于四电极法中的电极一般采用银胶粘连的方式。不过，对于极

低温测量来说，为了尽可能避免接触电阻过大而引起加热效应，我们对于电极采

用点焊焊接的方式。四电极法测量电阻应使得两个电压电极尽可能的距离远，来

提高电阻测量的准确性。在对 CePdAl 的实际低温测量过程中，我们施加电流大

小的范围为 100 μA-1 mA，施加电流方向垂直于 c 轴方向，施加磁场方向平行于

c轴。我们对电阻测量分别进行了不同温度下扫场测量和不同磁场下的扫温测量，

在 3He-4He 稀释制冷机平台上对电阻进行的扫温测量统一为降温测量。 

霍尔测量也采用四电极法方式，如图 3.6（b）所示。两端的电压电极应尽可

能的对齐，但是实验中很难达到理想的状况，在实际的测量值可能包含霍尔电阻

和磁阻两部分，因而需要对正负磁场进行测量，来扣除磁阻部分。 

3.2.2  交流磁化率测量 

交流磁化率采用了自制的交流磁化率线圈，该线圈是由外部的初级线圈和内

部的次级线圈组成，次级线圈由两个绕向相反，圈数相同的小线圈拼接而成，来

抵消次级线圈自身产生的励磁信号，测量时样品放置于次级线圈其中一个小线圈

的中心位置，如图 3.7 所示。 

图 3.6  （a）四电极法测量电阻示意图和实物图（b）四电极法测量霍尔示意图

和实物图 

Figure 3.6 (a) Four electrode method for resistance measurement (b) Four 

electrode method for hall measurement 
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利用锁相放大器可以得到交流磁化率的实部和虚部，实部代表磁化强度曲线

的斜率，虚部表示材料的交流损耗。由于自制的交流磁化率线圈测量得到的信号

存在背底信号，所以本研究中我们只通过交流磁化率来确定相变的位置，以及磁

化强度随温度或磁场的演化趋势，不考虑其绝对值。这已经基本满足了我们实验

上的要求。 

3.2.3  超声波测量 

超声波技术是探测材料弹性的有效手段。压电陶瓷片 LiNbO3 用来产生横波

和纵波，我们在本实验中所使用的声波传感器的基本共振频率在 5-30 MHz 之间。

测量时将其平行地粘在样品的两个对应表面分别用来产生超声波和探测超声波。

通过比较参考信号和样品中反射信号的相位差，可以估计声速的变化。声速的相

对变化 Δν/ν = Δf/f - Δφ/φ，其中 Δf/f 为频率的相对变化，Δφ/φ 为相位的相对变化。

根据相位比较原理，通过保持参考信号和样品中反射信号的相位不动，可以用超

声频率的相对变化 Δf/f 来反应声速的变化 Δν/ν，此时 Δφ/φ = 0。弹性常数可以进

一步通过公式 C = ρν2 求得，其中 ρ 为晶体密度，最终得到晶体弹性常数的相对

变化。 

图 3.8 显示了相位比较法测量声波的示意图。用两个微小 LiNbO3 等压电陶

瓷片（2 mm 直径大小）夹住样品测量，一个产生超声波，穿过样品，另一个探

测出射超声。对比通过样品和未通过样品参考信号的位相变化，得到超声在样品

图 3.7  交流磁化率线圈示意图和实物图 

Figure 3.7 Schematic and physical diagram of AC susceptibility coil 
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中的传输速率的微弱变化和衰减程度[131]。该技术可以在极限条件下使用，可以

适应强磁场、极低温和高压，并且可以变换声波模式。 

超声波测量根据声波的不同可以分为两种模式：横波模式和纵波模式。结合

样品的晶格对称性，两种声波模式可以测量不同的弹性常数。CePdAl 是六方晶

格结构，六方晶系中存在六个独立的弹性常数：C11，C12，C13，C33，C44 和 C66。

CePdAl 中几何阻挫结构是在 ab 面内，根据这一结构特点，本研究中我们选择以

下三个弹性常数进行测量：C11(传播方向沿着 a 轴的纵波模式)，C33（传播方向沿

着 c 轴的纵波模式)，C66(传播方向沿着 a 轴，振动方向在 ab 面内的横波模式）。

图 3.8  采用相位比较法进行超声波探测的示意图[131] 

Figure 3.8 Schematic diagram of ultrasound measurement by phase 

comparison method[131] 
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第 4 章  磁场诱导的量子顺磁相 

4.1  引言 

在具有几何阻挫的金属体系中，由于存在局域磁矩和传导电子之间的耦合作

用，因而局域磁矩的大小可能会发生改变，进而影响阻挫效应。比如在伊辛自旋

的三角格子中，通过改变一个格点处局域磁矩的大小，可以消除几何阻挫效应，

形成磁性格点和非磁性格点混合的部分磁有序基态，如图 4.1 所示。根据第二章

的介绍，我们知道 CePdAl 的基态上形成了部分反铁磁有序态，即 2/3 的 Ce 原子

形成了磁有序，1/3 的 Ce 原子上的局域磁矩处于近藤屏蔽状态[67,68,132]。最初理

论上讨论 CePdAl 的磁结构时没有考虑近藤效应，认为 1/3 的 Ce 原子处于无序

状态。之后，更低温的中子衍射和 NMR 实验证明了在反铁磁之下 1.9 K 附近存

在一个过渡区，被认为跟 1/3 的 Ce 原子被近藤屏蔽有关，基态上 1/3 的 Ce 原子

处于费米液体态，形成了阻挫影响下的安定的部分磁有序态。 

通过调控几何阻挫的强度改变基态，探索新型的量子临界行为和新型量子态

是我们要研究的核心问题。针对 CePdAl 中二维几何阻挫平面上的伊辛自旋，沿

着易磁化轴 c 轴方向施加磁场，可以使得处于无序状态的 1/3Ce 原子局域磁矩打

破近藤屏蔽状态，增强几何阻挫，抑制反铁磁长程序的发生。由于强阻挫效应的

存在，此时基态上有可能产生新颖的量子态。依据该思路，本章中我们将介绍利

用磁场这一非热力学调控参量调控 CePdAl 基态的实验结果：我们观测到了一个

图 4.1  金属体系中磁性格点和非磁性格点混合的部分磁有序 

在近藤体系中，非磁性格点起源于近藤屏蔽效应。 

Figure 4.1 Partial magnetic order with magnetic sites and non-magnetic sites in metal 

Non-magnetic sites originates from Kondo screening in the Kondo system. 
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介于磁有序和费米液体态之间的量子顺磁态，这一量子顺磁态是首次在该体系中

被发现。 

4.2  实验结果 

本章分为四个部分。首先我们从电输运性质和磁性性质上，对 CePdAl 在磁

场调控下的复杂相变进行描述，同时对磁场诱导的量子顺磁态的实验证据进行介

绍。最后介绍其他研究小组从极低温比热性质上得到的相图以及关于量子顺磁态

的一些争议。 

4.2.1  磁场下的电输运性质 

不同温度下磁阻的变化如下：1 K 以下的电阻在 3 T 到 5 T 的磁场区间内呈

现类似于 π 形的变化，如图 4.2（a）所示，跟文献中 0.6 K 时的磁阻变化是一致

的[123,133]。在电阻率对磁场的一阶导数 dρ/dB 上，0.1 K 时随着磁场的增加在 Bab 

≈ 3.4 T、Bbc ≈ 3.6 T 和 Bcd ≈ 4.2 T 位置出现了三个明显的尖峰，对应于三个变磁

性相变位置[123]。这三个位置处的尖峰随着温度增加，峰的特征越来越弱，在 1 K

以上所有的三个峰全部消失，表明三个变磁性相变仅仅出现在 1 K 以下的低温区

域。CePdAl 在 0 T 时的基态为部分有序的反铁磁态[66-68,132]，电阻率在 Bab 之前的

磁场区域表现为很典型的反铁磁有序被磁场抑制的行为，即随着磁场增加，电阻

率一直增加。电阻率 ρ 在 Bab 处电阻率上出现明显转折，并且在 Bbc 处电阻率达

到最大值。紧接着在 Bbc 和 Bcd 位置处电阻率发生跳变，在 Bcd 之后迅速减小。Bab

处的电阻率的变化被认为跟 CePdAl 中 1/3 的 Ce 原子上处于近藤屏蔽状态的局

域磁矩有关，之前文献中 0.51 K时CePdAl的磁化曲线在Bab处达到饱和时的 29%

左右[123]，这表明在 Bab 处 1/3 的 Ce 原子上的局域磁矩所处的近藤屏蔽状态被打

破。而之后两个磁场 Bab 和 Bcd 位置处的电阻率的跳变则对应于自旋翻转（spin-

flip）类型的变磁性相变。比较异常的是，在 Bab 和 Bcd 之间的磁场区域内电阻率

的大小几乎不随磁场变化，出现类似平台的形状，这表明这一磁场区域内的磁有

序几乎不受磁场的影响，这一行为不符合一般的磁有序中电阻率随磁场的变化规

律，同时在这一磁场区域内的电阻率是 0 T 时电阻率的 1.7 倍左右，是 6 T 时电

阻率的 5 倍左右，这些异常的行为很可能跟几何阻挫有关，几何阻挫诱导的量子

涨落使得该磁场区域内的电子散射增强，因而在这区域内有着很大的电阻率。同
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图 4.2  （a）CePdAl 在不同温度下随磁场变化的电阻率（b）不同温度下电阻率对磁场的

一阶导数（c）0.1 K 时升降场的电阻率 

Figure 4.2 (a) Magnetoresistivity of CePdAl at different temperatures (b) The first derivative 

of magnetoresistivity at different temperatures (c) A round-trip field scan of the resistivity at 

T = 0.1 K 



几何阻挫重费米子体系 CePdAl 中的量子临界物性研究 

50 

时几何阻挫会使得磁结构处于不安定的状态，很容易发生变磁性相变。这表明几

何阻挫效应在磁场的调控下逐渐增强，与我们最初利用磁场调控几何阻挫强度的

设想是一致的。在 Bab和 Bcd之间的磁场区域内电阻率在升降场时有明显的回滞，

表明在 Bab，Bbc 和 Bcd位置处出现的尖峰对应于一级相变，这与自旋翻转类型的

变磁性相变一般为一级相变的情况是吻合的。 

以上的实验结果与之前的研究都是一致的，需要强调的是，文献中关于

CePdAl 在磁场下的调控研究集中于磁有序区域内的连续变磁性相变[123,133,134]，

而我们的研究重点并不是在磁有序区域内，相反的，我们希望能够利用磁场调控

几何阻挫强度，来抑制长程磁有序，形成由几何阻挫起主导作用的新奇量子态。

从电阻率上可以看到，在低于 0.4 K 以下，电阻率在第三个变磁性相变 Bcd 位置

发生突然跳变之后，紧接着出现明显的偏折，对应于图 4.2（b）中 0.4 K 以下 B*

位置处出现的鼓包，并且随着温度的降低，鼓包变得更加明显。电阻率上的这一

异常结构被认为跟局域磁矩形成的量子顺磁态有关，这种局域磁矩形成的量子顺

磁态既不符合磁有序的特征，也不符合费米液体态的特征，这是之前文献从未报

道过的。 

图 4.3 给出了不同磁场下随温度变化的电阻率。0 T 时随温度变化的电阻率

在 Tm ≈ 3.8 K 附近达到极大值，随后开始降低，如图 4.3（a）中所示。Tm 处的宽

峰代表了近藤晶格的形成[119,135]，此时局域磁矩开始产生关联。但由于几何阻挫

的存在并没有立即形成长程反铁磁有序，而是进入了有着自旋关联的短程态[136]，

在 TN = 2.7 K 才开始进入长程反铁磁有序，与之对应的，电阻率在 TN 之下急剧

减小，电阻率对温度的一阶导数 dρ/dT 在 TN = 2.7 K 附近出现异常，如图 4.3（b）

中黑色箭头所示。更为出人意料的是，在 TN之下，dρ/dT 在 T0 = 1.8 K 附近又出

现新的异常，如图 4.3（b）中红色箭头所示。之前中子衍射实验表明在 TN 之下

磁性波矢依然随温度变化，而在 1.9 K 以下保持锁定状态[66]，而 27Al NMR 实验

表明在TN之下，1/3无序态的Ce原子最终被近藤屏蔽，形成了重费米液体态[132]，

因而 dρ/dT 在 1.8 K 附近出现的异常，很可能与 1/3 无序态的局域磁矩开始发生

近藤屏蔽有关。随着磁场的增加，Tm、TN和 T0 都开始往低温移动，这表明与反

铁磁长程序一致的，短程关联态和近藤屏蔽状态同时被磁场所抑制。随着磁场的

增加，这三者并没有被连续的抑制到 0 K，而是在有限温度处消失，同时在 Bab、 
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Bbc 和 Bcd 三个位置出现了一级的变磁性相变，因而低温区域内出现的三个变磁

性相变很可能是由 Tm、TN 和 T0 在磁场中演化而来的。对应于变磁性相变区域，

在 3.5 T 和 4.25 T 之间的磁场下，电阻率在低温区域出现了显著的异常，如图 4.3

（a）中紫色箭头所示。这些电阻率上的异常位置对应于低温下的变磁性相变，

图 4.3  CePdAl 的电阻率（a）和电阻率对温度的一阶导数（b）在不同磁场下 

随温度的变化 

磁场方向沿着 c 轴，Tm 为进入短程有序的过渡温度，TN为反铁磁相变温度，T0 为部分

无序状态的局域磁矩开始被近藤屏蔽的温度。 

Figure 4.3 Temperature dependence of resistivity(a) and the first derivative of resistivity(b) 

for CePdAl at different magnetic field 

The field is along c-axis, Tm is the crossover temperature to enter the short-range order, TN is 

the temperature of antiferromagnetic phase transition, and T0 is the temperature at which the local 

magnetic moment of partially disordered state begins to be Kondo screened.  
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这与之前低温区域电阻率随磁场的变化是相一致的。 

高于 4.22 T 的磁场下，电阻率 ρ(T)上低温区域的异常消失，与第三个变磁性

相变位置 Bcp = 4.2 T 相一致，因而在之上的磁场区域，磁有序完全消失。但是在

磁有序消失的磁场区域内，并没有立即进入费米液体态，如图 4.4 所示。磁场在

4.8 T 之后，电阻率随温度的变化才呈现温度平方的线性依赖关系，这表明在 4.8 

T 才开始进入费米液体区域，而在 4.22 T 和 4.8 T 的磁场区域内，CePdAl 的基态

既没有形成磁有序，也没有形成费米液体态。在这一区域内，100 mK 时测量的

随磁场变化的电阻率在 Bcp 之后出现了鼓包结构，同时随温度变化的电阻率的指

数 n 介于 2 到 3 之间。这些异常行为很可能表明 CePdAl 在磁场中出现了介于磁

有序和费米液体态之间的奇异的量子顺磁态。 

霍尔系数 dρxy/dB 也在三个变磁性相变之后的 B*处出现了明显异常，如图 4.5

所示，这与之前电阻率的结果是一致的。在 B*左右两侧，霍尔系数上有着明显变

化，表明费米面在左右两边的区域内出现了明显变化，这被认为跟 f 电子的退局

域化有关[2,30]。因而在第三个变磁性相变 Bcp 和 B*之间磁场区域内 f 电子仍然是

局域的，这些局域磁矩并没有形成磁有序，而是形成了一种奇异的量子顺磁态。 

图 4.4  CePdAl 在 4.4 T-7 T 的磁场下随温度变化的电阻率，以双指数的形式来表示，其

中插图是在费米液体区域内的电阻率系数 A 随磁场的变化 

Figure 4.4 Temperature dependence of resistivity for CePdAl between 4.4 T and 7 T in 

double-logarithmic representation. Inset is the change of resistivity coefficient A with 

magnetic field in Fermi liquid region 
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4.2.2  磁场下的磁性性质 

我们进一步对 CePdAl 进行了磁场下的交流磁化率测量。在低于 0.9 K 之下

的温度区间内，交流磁化率同样在 Bab，Bbc 和 Bcp 位置处出现三个一级变磁性相

图 4.5  （a）CePdAl 在 0.08 K 到 4 K 之间不同温度下霍尔电阻率 ρxy随磁场的变化 

（b）CePdAl 在 0.08 K 到 4 K 之间不同温度下霍尔系数 dρxy/dB 随磁场的变化 

1 K 以下低温区域出现的三个变磁性相变分别用 Bab，Bbc和 Bcp 来表示，1 K 以上出现

极大值的位置为反铁磁的临界磁场，用 BN 来表示，B*线表示近藤破坏发生的位置。 

Figure 4.5 (a)Magnetic field dependence of hall resistivity ρxy for CePdAl at different 

temperatures between 0.08 K and 4 K (b)Magnetic field dependence of hall coefficient 

dρxy/dB for CePdAl at different temperatures between 0.08 K and 4 K 

Three metamagnetic phase transitions show as Bab, Bbc and Bcp in low temperature region 

below 1 K. The Néel critical field BN are indicated, as well as the B∗(T) line related to Kondo 

breakdown. 
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变，如图 4.6（a）所示。而在低于 0.5 K 以下的温度区间内，在三个变磁性相变

之后交流磁化率上在 B*处出现了鼓包结构，并且温度越接近 0 K，鼓包结构越明

显，这与电阻率上的行为是一致的。如图 4.6（b）所示，0 T 时的交流磁化率在

Tm 处出现宽峰，此处为反铁磁关联开始形成的位置，反铁磁长程序在 TN以下出

图 4.6  （a）CePdAl 的交流磁化率的实部在不同温度下随磁场的变化（b）CePdAl 的交

流磁化率的实部在不同磁场下随温度的变化 

Figure 4.6 (a) Magnetic field dependence of the real part of AC susceptibility for CePdAl at 

different temperatures (b) Temperature dependence of the real part of AC susceptibility for 

CePdAl at different magnetic field 
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现，反铁磁相变的温度 TN低于反铁磁关联出现的 Tm，表明几何阻挫效应抑制了

长程反铁磁序的生成，因而在 Tm 和 TN之间的温度区间内可能存在自旋关联的短

程序。 

在Bcp和B*之间的磁场区域内，随温度变化的交流磁化率表现出异常的行为，

如图 4.6（b）所示。交流磁化率开始随着温度的降低一直升高，在图 4.6（b）中

红色箭头所示温度之下，呈现出不依赖温度变化的行为。这些行为既不符合磁有

序的特征，也跟费米液体区域完全不依赖温度变化的行为存在差异。这表明

CePdAl 的基态在磁场的调控下，出现了介于磁有序和费米液体中间的量子顺磁

态。 

4.2.3  磁场下的热力学性质 

我们对 CePdAl 进行了 2 K 以上的比热测量，如图 4.7 所示。0 T 时比热在 TN 

= 2.7 K 处出现反铁磁相变峰，随着磁场的增加，反铁磁有序被抑制，3 T 时反铁

磁相变温度已经低于 2 K。而在更高的磁场，此时磁有序被完全抑制，6 T 时比

热在 2.3 K 附近出现宽峰，且随着磁场的增加，宽峰位置高温移动，这一宽峰类

似于肖特基比热峰，跟磁场中的塞曼效应引起的能级劈裂有关[136]。之后日本东

京大学研究小组[137]以及德国马克斯普朗克研究所研究小组[136]几乎在同一时期

发表了 CePdAl 在磁场下的极低温比热测量结果。在此，我们只给出了日本研究

图 4.7  CePdAl 常压下比热在不同磁场下随温度的变化 

Figure 4.7 Temperature dependence of the heat capacity at different magnetic field for 

CePdAl at ambient pressure 
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小组的比热测量结果。如图 4.8（a）所示，0.34 K 时随磁场变化的比热 C/T 在

Bm1、Bm2 和 Bm3 处出现了异常，对应于三个变磁性相变，这与我们在电阻率、霍

尔电阻率以及交流磁化率上的测量结果是一致的。在变磁性相变之后，比热上并

没有观察到任何新的异常，而在我们之前的电输运和磁性测量结果中，在第三个

变磁性相变之后还出现了新的异常。不同磁场下随温度变化的比热，如图 4.8（b）

所示。在 3 T 以下的低场下，比热 C/T 在 TN之下的 T0 处出现了过渡结构，随着

磁场的增加，这一异常明显增强，这与我们电阻率在 TN 之下的异常是一致的，

因而这一过渡结构跟 1/3 处于无序状态的局域磁矩开始被近藤屏蔽有关。 

4.2.4  温度-磁场相图以及量子顺磁相  

根据以上我们的测量结果，得到了 CePdAl 在磁场下的相图，如图 4.9 所示。

Bm 为进入短程序的相过渡点，TN 为反铁磁相变点，T0 为部分局域磁矩发生近藤

屏蔽时的相过渡点。磁场并不能将这三者连续的调控到 0 K 附近，而是在有限温

度分别在 Bab、Bbc 和 Bcp 处变为一级变磁性相变。B*代表近藤破坏发生的位置，

在它的左右两侧费米面的大小发生了变化。相图中的 a、b 和 c 区域对应于变磁

图 4.8  日本研究小组的极低温比热测量结果[137] 

Figure 4.8 The results of specific heat measurement at very low 

temperature by the Japanese research group[137] 
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性区域内基态上的不同的磁有序态，f 区域为费米液体态。在 CePdAl 的磁场下

的相图上，需要注意的是 Bcp 和 B*之间 p 区域，该区域介于磁有序态（a，b 和 c

区域）和费米液体态（f 区域）之间，这在重费米子体系中是很少见的，即磁有

序态和费米液体态是分离的，中间存在一个稳定的量子顺磁态。 

对于 p 区域内的量子顺磁态，很容易联想到的一种可能性就是自旋玻璃（spin 

glass）态。因而我们在这一区域选定某一特定磁场进行不同频率交流磁化率的测

量，如图 4.10 所示，在 4.4 T 时随温度变化的交流磁化率在不同的频率下没有任

何变化，排除了自旋玻璃的可能性。

图 4.9  CePdAl 在磁场中的相图 

Figure 4.9 The phase diagram of CePdAl in magnetic field 

图 4.10  CePdAl 在 4.4 T 时不同频率的交流磁化率随温度的变化 

Figure 4.10 Temperature dependence of AC susceptibility with different frequency for 

CePdAl at 4.4 T 
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4.3  结果讨论 

德国研究小组根据比热测量结果给出了 CePdAl 的温度-磁场相图[136]，如图

4.11 所示。跟我们的相图相比，两者之间的争议部分在磁有序之外的区域，也就

是图 4.10 中 Bc3 之后的区域。从我们的电输运和磁性测量结果来看，磁有序之后

的狭窄磁场区域（4.2 T - 4.6 T）内存在着奇异的量子顺磁态，对应于该磁场区域

内的异常鼓包结构。而在比热测量上，极低温（< 0.4 K）4.2 T - 4.6 T 的磁场区

域内没有出现任何异常，因而德国研究小组认为此时直接进入了塞曼效应导致的

自旋极化态区域。同一时期，日本研究小组的比热测量结果与德国研究小组是一

致的[137]，但他们的直流磁化率测量结果却出现了比热上没有的异常，1.3 K 时随

磁场变化的直流磁化率，在第三个变磁性相变 Bm3 之后还存在明显的突起结构，

dM/dB 在变磁性相变峰之后还存在鼓包结构[137]，他们认为这可能跟几何阻挫有

关，与我们之前的实验结果是一致的。对于我们发现的量子顺磁态，在电输运和

磁性性质上表现出异常行为，而在比热上却没有出现。如何来理解这一奇异量子

态在不同测量手段上表现出的差异性，仍然是一个值得进一步深入研究的问题。 

4.4  本章小结 

我们利用磁场这一非热力学调控参量，对 CePdAl 的磁性基态进行了调控。

增加磁场的过程中，自旋阻挫的强度也在变化，该变化很大程度上来自于磁场对

图 4.11  德国研究小组关于 CePdAl 的温度-磁场相图[136] 

Figure 4.11 The temperature-magnetic field phase diagram of 

CePdAl from German research group[136] 
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未参与磁有序、被近藤屏蔽的 1/3Ce 原子的影响。实验结果显示，随着磁场的增

加，近藤屏蔽效应被抑制，几何阻挫强度逐渐增强。随着几何阻挫强度的增加，

磁有序区域内的磁结构变得不安定，出现了连续的变磁性相变。当磁有序被完全

抑制以后，在基态上形成了既不同于磁有序，也不同于费米液体态的量子顺磁态。

在这一区域内，电输运性质和磁性性质上都出现了明显异常。需要强调的是，到

目前为止，对于这一量子顺磁态的实验证据和理解仍然是非常有限。但是，该实

验所发现的量子顺磁态存在的可能性为我们进一步开展压力调控研究指明了方

向，最终确定了这一奇异量子态的存在。
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第 5 章 压力诱导的量子临界相 

5.1  引言 

CePdAl 中的自旋为伊辛模型，易磁化轴在 c 轴，因而沿着 c 轴施加磁场会

引入塞曼效应。当塞曼效应很强的时候，将会在很大程度上影响 CePdAl 的量子

临界行为，例如磁场中的电阻行为。当低温区域自旋的量子涨落很强时，在电阻

上会表现出非费米液体行为，而塞曼效应对于自旋的极化将大大减弱自旋的量子

涨落，使得电阻上的非费米液体行为消失。常压下 CePdAl 的长程磁有序消失的

临界磁场为 4.2 T，此时的塞曼效应已经很强。静水压力是实现量子临界的有效

手段，已经在很多 Ce 基反铁磁重费米子金属中得到应用，比如典型材料 CePd2Si2

和 CeIn3
[32]。相比于磁场，它的优势在于可以避免引入塞曼效应，是一个更可靠

的基态调控手段。与此同时，结合压力和磁场，当磁有序消失的临界磁场足够小

时，此时磁场引入的塞曼效应对量子临界行为的影响可以忽略。  

本论文中压力调控的研究重点并不是利用压力来调控 CePdAl 中的反铁磁有

序到 0 K 来实现反铁磁量子临界点，Goto 等人[123]很早就进行了上述工作。我们

的目的是研究该反铁磁量子临界点以及之后的顺磁相是否因为自旋阻挫的存在

而出现奇异物性。在上一章 4.1 小节中已经介绍，CePdAl 中 1/3 的局域磁矩被近

藤效应屏蔽。如果仅仅考虑 2/3 的磁矩的话，其几何阻挫实际上是处于被消除的

状态。在压力下，随着温度的降低，几何阻挫所导致的量子涨落开始对基态的形

成起到越来越重要的作用，因而 CePdAl 在压力调控下形成的基态将出现不同于

Doniach 相图中所刻画的基态。我们在压力和磁场的共同调控下，发现了介于反

铁磁有序和费米液体态之间的量子临界相，这一奇异量子态的形成跟压力调控的

几何阻挫强度有关。 

我们通过压力和极低温下的电输运、磁性以及热力学测量，发现当压力将反

铁磁有序完全抑制的同时，系统并没有立即进入费米液体态，而是经过反铁磁量

子相变进入到了跟几何阻挫有关的量子临界相内。继续加压，该量子临界相可以

被抑制，经过一个量子过渡区进入费米液体态。接下来我们将从电输运、磁性和

热力学性质上详细介绍这一过程。
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5.2  压力诱导的量子临界相  

5.2.1  静水压力下的电输运性质 

我们首先给出了不同压力下的电阻率随温度的变化，如图 5.1（a）所示。电

阻率在 Tm 处出现的宽峰对应于从顺磁态进入短程有序态的相过渡，该短程有序

态是跟几何阻挫抑制长程有序态的产生有关。电阻率对温度的一阶导数 dρ/dT 上

在 TN和 T0 处出现异常，如图 5.1（b）所示。TN为进入反铁磁长程序的位置，而

在 T0 处跟 1/3 处于无序状态的局域磁矩被近藤屏蔽有关。随着压力的增加，

CePdAl 中的 Tm，TN 和 T0 同时被抑制，从图 5.1 可以看出，T0 最先被完全抑制，

在 0.82 GPa 时已经完全消失，而 Tm 最后才被完全抑制。随着压力的增加，Tm 处

的宽峰逐渐变为微弱鼓包，这表明在更高的压力下，由顺磁态进入短程有序的过

渡展宽到更大的温度范围，到 1.15 GPa 时已经很难在电阻率上确定 Tm 的位置。

在 0.89 GPa 时基本可以认为 TN 已经被抑制到 0 K，而此时 Tm 出现在 1.2 K 附

近，这清楚的反映出 Tm 被抑制到 0 K 的临界压力点明显大于 TN被抑制到 0 K 的

临界压力点。我们根据 Tm 和 TN随压力线性变化进行估算，TN的临界压力点 Pc1 

≈ 0.9 GPa，而 Tm 的临界压力点 Pc2 ≈ 1.7 GPa。 

我们对两个临界压力点之间的电阻率以幂指数形式进行拟合，得到 P = 0.93，

1.15 和 1.44 GPa 时，在低温区域电阻率随温度的变化关系分别为 ρ ~ T1.4，ρ ~ T1.6

和 ρ ~ T1.7，如图 5.2 所示。在两个临界压力点之间的压力区域内，电阻率的 n 值

都小于 2，这是典型的非费米液体行为，在如此宽的压力范围内电阻上出现非费

米液体行为是非常少见的，这与近藤体系中 Doniach 相图所描述的量子临界行为

有着本质上的区别。在 Doniach 相图中，磁有序态被连续抑制到 0 K 时，通过量

子相变进入费米液体态，中间存在一个量子临界点连接磁有序态和费米液体态，

在量子临界点附近会出现类似漏斗形状的非费米液体区域，而 CePdAl 在压力调

控下的情况显然不符合 Doniach 相图所刻画的量子临界行为。首先电阻并不是在

临界压力点附近的狭窄压力范围内出现非费米液体行为，而是在一个将近 0.8 

GPa 的压力区间内（0.9-1.7 GPa）同时表现出非费米液体行为，这超出了传统上

非费米液体行为仅仅跟量子临界点有关的认识。 
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图 5.1  CePdAl 在不同压力下随温度变化的电阻率 

（a）CePdAl 在不同压力下随温度变化的电阻率，压力区间为 0–2.12 GPa，其中 Tm为

进入短程序的温度，TFL为费米液体温度。（b）CePdAl 在低于 0.9 GPa 的压力下电阻率对

温度的一阶导数随温度的变化，其中 TN为反铁磁相变温度，T0 为 1/3 无序的局域磁矩开始

发生近藤屏蔽的温度。 

Figure 5.1 Temperature dependence of resistivity for CePdAl at different pressure 

(a) Temperature dependence of resistivity at different pressure for CePdAl between 0 GPa 

and 2.12 GPa, Tm is the temperature entering the short range order, TFL is the Fermi liquid 

temperature. (b) Temperature dependence of the first derivative of resistivity at different pressure 

for CePdAl below 0.9 GPa, TN is the Neel temperature, T0 is the temperature entering Kondo 

screening of 1/3 disordered local moment.  
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我们对电阻率用公式 ρ = ρ0 + ATn 进行拟合，得到剩余电阻率 ρ0 和电阻率系

数 A，其中非费米液体区域内的电阻系数用 A′表示，如图 5.3 所示。随着压力的

变化，剩余电阻率和电阻率系数在第一个临界压力点 Pc1 ≈ 0.9 GPa 处出现明显的

图 5.3  剩余电阻率 ρ0和电阻率系数 A（非费米液体区域内的电阻系数用 A′表示）随着压

力的变化，插图为随压力变化的电阻率指数 n 

Figure 5.3 Pressure dependence of the residual resistivity ρ0 and the coefficient A (A′ is in the 

non-fermi liquid region), the insert is pressure dependence of the exponent n 

图 5.2  两个临界压力点之间不同压力（0.93 GPa，1.15 GPa 和 1.44 GPa）下

电阻率随温度的变化 

Figure 5.2 Temperature dependence of resistivity at different pressure (0.93 

GPa,1.15 GPa and 1.44 GPa) between two critical pressure 
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尖峰特征，剩余电阻率和电阻率系数在 Pc1 左侧均表现出发散行为，同时在 Pc1

处电阻率的指数 n < 2，表现出非费米液体行为，如图 5.3 中插图所示。以上这些

行为是出现量子相变的典型特征，这清晰的表明 CePdAl 在第一个临界压力点 Pc1

处存在反铁磁有序和量子临界相之间的量子相变，而在第二个临界压力点 Pc2 ≈ 

1.7 GPa 处，剩余电阻率和电阻率系数上仅仅出现一个微弱的鼓包结构，这表明

在第二个临界压力点 Pc2 处并没有发生从量子临界相到费米液体相的量子相变，

而是以量子过渡的形式存在。 

5.2.2  静水压力下的磁性性质 

不同压力下的交流磁化率随温度的变化更为直观的反映了在 Tm 处进入短程

有序态的过渡，如图 5.4 所示。随温度变化的交流磁化率实部 χ′在 Tm 之后一直

降低，表明在 Tm 之后出现反铁磁关联。随着压力的增加，开始出现反铁磁关联

的温度 Tm 连续被抑制，在 1.75 GPa 时被抑制到 0 K 附近，这与在电阻率上估算

得到的临界压力点 Pc2 ≈ 1.7 GPa 是较为吻合的。值得注意的是，在两个临界压力

Pc1 和 Pc2 中间的区域内，交流磁化率并没有出现随着温度降低一直上升的非费

米液体行为。在之前的理论和实验上，电阻率上的非费米液体行为与量子临界点

紧密相关，与之对应的，量子临界点附近的磁化率上也出现非费米液体行为。而

我们的实验结果与量子临界点的理论并不符合，我们认为 CePdAl 在 Pc1 和 Pc2 之

间的压力区域内的电阻率和交流磁化率的行为，跟该区域内形成的奇异量子态有

图 5.4  CePdAl 在不同压力下随温度变化的交流磁化率 

Figure 5.4 Temperature dependence of AC susceptibility at different pressure for CePdAl 
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关，这种量子态内存在反铁磁自旋关联，同时这种量子态内存在大量简并态，在

不同简并态之间发生的量子涨落使得电阻率上出现非费米液体行为。 

5.2.3  化学压力下的热力学性质 

由于压力下的比热测量存在诸多困难，因而我们和德国 Gegenwart 教授研究

组合作，进行了化学压力下的比热测量，化学压力是通过掺杂不同比例的 Ni 原

子来替代 CePdAl 中的 Pd 原子来完成的。对应于静水压力下的两个临界压力点

Pc1 ≈ 0.9 GPa 和 Pc2 ≈ 1.7 GPa，CePd1-xNixAl 在化学压力下 Ni 的两个临界掺杂比

例分别为 xc1 = 0.144 和 xc2 ≈ 0.27[122]。在 xc1 = 0.144 以下为反铁磁有序区域，随

着 Ni 掺杂比例的增加，比热上的反铁磁相变峰连续往低温移动，当 x = 0.10 时，

反铁磁相变峰已经不明显，当 x = 0.14 时，反铁磁相变峰已经消失，反铁磁有序

被完全抑制，电子比热 C4f /T 随温度以–ln T 形式变化，这是比热上出现非费米

液体行为的典型特征，如图 5.5 所示。而当 x = 0.16 和 0.2 时（位于两个临界压

力点之间），电子比热 C4f/T 仍然表现出明显的非费米液体行为。而在超过第二个

临界掺杂比例 xc2 ≈ 0.27 时，以 x = 0.40 为例，随着温度的降低，电子比热 C4f/T

基本没有发生变化，这是费米液体的典型特征。化学压力下的比热随温度变化的

图 5.5  CePd1-xNixAl 在不同掺杂量 x 下随温度变化的电子比热 

Figure 5.5 Temperature dependence of electron heat capacity at different 

concentration x for CePd1-xNixAl 
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行为与静水压力下的电阻率随温度的变化是非常一致的，都在两个临界压力点之

间的压力区域内出现明显的非费米液体行为。 

5.2.4  温度–压力相图以及压力诱导的量子临界相  

根据压力下的电阻率和交流磁化率，我们得到了零场压力下 CePdAl 的相

图，如图 5.6 所示。在第二章节已经讨论过，常压下的 Tm 是阻挫导致的短程有

序开始形成的位置，高于反铁磁相变温度 TN，Tm 并不是一个相变点，而是高温

顺磁态过渡到短程反铁磁有序态的过渡点。图 5.6 中的蓝色虚线给出了 Tm 在静

水压力下的演化过程，从相图中 Tm 处的误差范围可以看出，随着压力的增加，

Tm有所展宽， Pc2附近出现的比较宽的过渡区即对应于Tm被抑制到 0 K的位置。

图 5.6 中的黑色实线给出了反铁磁相变温度 TN 在压力下的演化过程，可以看到

反铁磁有序被连续的抑制到 0 K，在 Pc1 处出现反铁磁有序和量子临界相的量子

相变。相图中不同区域颜色标识的变化反映了电阻率指数 n 的变化。通过不同区

图 5.6  CePdAl 在压力下的相图 

蓝色 Tm虚线和黑色 TN 实线分别表示从顺磁态到短程有序态的过渡和反铁磁相变

在压力中的演化，Pc1 和 Pc2 之间为量子临界相。 

Figure 5.6 phase diagram of CePdAl under pressure 

Blue Tm dotted line and black TN solid line represent the evolution of crossover from 

paramagnetic state to short range ordered state and antiferromagnetic phase transition under 

pressure respectively, there is a quantum critical phase between Pc1 and Pc2. 
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域内的颜色标识可以清楚的看到在 Pc1处出现了一个类似于漏斗形状的非费米液

体区域，而在 Pc2 附近非费米液体行为平滑的过渡到费米液体行为。Pc1 以下压力

区间内的基态为反铁磁有序态，费米液体态出现在 Pc2 以上的压力区间内，在 Pc1

和 Pc2 之间的压力区间为非费米液体区域，CePdAl 的温度-压力相图上的反铁磁

有序态和费米液体态是完全分离的，中间存在一个非费米液体区域，这一非费米

液体区域终结于 Tm 位置，这表明这一压力区域内的非费米液体行为跟 Tm 以下形

成的阻挫诱导的量子态有关，我们称之为“量子临界相”。 

5.3  压力和磁场诱导的量子临界相 

5.3.1  压力和磁场下的电输运和磁性性质（P < Pc1） 

零场下的磁有序消失的临界压力 Pc1 ≈ 0.9 GPa，图 5.7 给出了低于 0.9 GPa 的

压力下 100 mK 随磁场变化的电阻率和交流磁化率。常压下 CePdAl 在低温区域

存在三个变磁性相变以及磁有序区域和费米液体区域中间的量子顺磁态，可以看

出，随着压力的增加，三个变磁性相变开始往低磁场方向移动，在 0.82 GPa 时，

三个变磁性相变消失，此时交流磁化率上出现的峰的特征不再是类似于一级相变

在很窄区域内的尖峰，同时在随磁场的变化的电阻率上不再出现对应于一级变磁

性相变的跳变。这表明在 0.82 GPa 时电阻率和交流磁化率上出现峰的位置对应

于反铁磁有序的临界磁场 BN，此时 CePdAl 的反铁磁相变可以被连续的抑制到 0 

K 附近，这与在 0.46 GPa 以下的压力区域内出现的一级变磁性相变是完全不同

的。B*为 4f 电子发生退局域化位置，费米面在此处发生了由小费米面到大费米

面的变化。100 mK 时的 B*随着压力的增加往低场移动，在变磁性相变的消失的

时候仍然存在，对应于 0.82 GPa 时磁化率出现峰之后的鼓包位置。 

Tm为高温顺磁态进入短程有序态的过渡点，反铁磁相变 TN出现在 Tm之下，

对应于电阻率对温度的一阶导数 dρ/dT 上出现的峰，如图 5.8（a）所示。随着磁

场的增加，反铁磁相变被连续的抑制，在 3 T 时已经完全消失。从图 5.8（b）中

可以看出，在 TN以下的反铁磁有序区域内，电阻率和温度呈现平方的依赖关系，

表现出类似于费米液体的行为，随着磁场的增加，当反铁磁有序被完全抑制时，

电阻率上的费米液体行为消失，在 3 T 和 3.5 T 时电阻率上呈现出明显的非费米

液体行为，在 4 T 以上，电阻率上又开始恢复费米液体行为，表明基态在 4 T 时 
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图 5.7  P < Pc1，T = 100 mK 时随磁场变化的电阻率和交流磁化率 

（a）CePdAl 在 100 mK 的电阻率在低于 Pc1 ≈ 0.9 GPa 时的压力下随磁场的变化。

（b）CePdAl 在 100mK 的交流磁化率在低于 Pc1 ≈ 0.9 GPa 时的压力下随磁场的变化。其中

Bab，Bbc 和 Bcp为变磁性相变的位置，B*为费米面发生变化的位置，BN为反铁磁相变的位

置。 

Figure 5.7 Magnetic field dependence of resistivity and AC susceptibility at 100 mK for 

CePdAl at P < Pc1 

(a) Magnetic field dependence of resistivity at 100 mK for CePdAl at different pressure 

below Pc1 ≈ 0.9 GPa. (b) Magnetic field dependence of AC susceptibility at 100 mK for CePdAl 

at different pressure below Pc1 ≈ 0.9 GPa. Bab, Bbc and Bcp represent the positions of the 

metamagnetic transitions. B* represents the position of the change of the fermi surface. BN 

represents the position of the antiferromagnetic phase transition. 
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图 5.8  0.82 GPa 时不同磁场下随温度变化的电阻率 

（a）CePdAl 在 0.82 GPa 时不同磁场下电阻率 ρ 以及对温度的一阶导数 dρ/dT 随温度

的变化，磁场方向沿着 c 轴。（b）CePdAl 在 0.82 GPa 时不同磁场下电阻率随温度的平方

的变化，磁场沿着 c 轴。 

Figure 5.8 Temperature dependence of resistivity at different magnetic field for CePdAl at 

0.82 GPa 

(a)Temperature dependence of resistivity ρ and the first derivative of resistivity dρ/dT at 

different magnetic field for CePdAl at 0.82 GPa with magnetic field applied in c axis.  

(b) Temperature square dependence of resistivity at different magnetic field for CePdAl at 0.82 

GPa with magnetic field applied in c axis. 
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开始进入费米液体态。与电阻率相对应的，0 T 时的交流磁化率在 Tm 处出现宽峰

结构，并且随着磁场的增加，Tm 往低温移动，如图 5.9 所示。在 4 T 以后的高场

区域交流磁化率表现出基本不随温度变化的特征，表明在高场下开始进入费米液

体区域。 

在 0.82 GPa 时 100 mK 的电阻率可以很好的反映剩余电阻率在磁场中的变

化，如图 5.10（a）所示。剩余电阻率在临界磁场 BN处达到最大值，此时反铁磁

有序完全被磁场抑制。对电阻率进行 ρ ~ AT2 拟合得到的电阻率系数 A，在临界

磁场 BN之下和临界磁场 B*之上都表现出发散行为，如图 5.10（b）所示。在临界

磁场 BN和 B*之间的磁场区域内，对电阻率进行 ρ ~ Tn拟合得到的指数 n 小于 2，

表明在这一磁场区域内，电阻率上呈现明显的非费米液体行为，如图 5.10（c）

所示。以上这些行为清晰的表明在临界磁场 BN和 B*处分别发生了反铁磁有序相

到量子临界相的量子相变以及量子临界相到费米液体相的量子相变，因而在 0.82 

GPa 时 CePdAl 在磁场的调控下出现了介于反铁磁有序相和费米液体相之间的量

子临界相，在量子临界相内电阻率上表现出明显的非费米液体行为，表明在该相

内存在很强的量子涨落，同时交流磁化率在该相内表现为随着温度的降低而下降，

表明在这一相内存在着反铁磁的自旋关联。

图 5.9  CePdAl 在 0.82 GPa 时不同磁场下交流磁化率实部随温度的变化 

Figure 5.9 Temperature dependence of the real part of AC susceptibility at different 

magnetic field for CePdAl at 0.82 GPa 
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图 5.10  P = 0.82 GPa 时磁场下的剩余电阻率、电阻率系数和电阻率指数 

（a）P = 0.82 GPa，T = 100 mK 时的电阻率 ρ 随磁场的变化。（b）在低温区域对电阻

率进行 ρ~AT2 拟合得到的电阻率系数 A 随磁场的变化。（c）P = 0.82 GPa 时 CePdAl 在磁场

下相图，色标反映了电阻率指数 n 的变化，Tm是从交流磁化率和电阻率上的异常得到的，

TN 是从电阻率对温度的一阶导数上得到的。 

Figure 5.10 The residual resistivity, resistivity coefficient and resistivity exponent in 

magnetic field at P = 0.82 GPa 

(a)Magnetic field dependence of resistivity ρ at P = 0.82 GPa, T = 100 mK. (b) Magnetic 

field dependence of resistivity coefficient A obtained by ρ~AT2 fitting in the low temperature. 

(c)The phase diagram of CePdAl under magnetic field at P = 0.82 GPa.the colour code indicates 

the exponent n in ρ~Tn. Tm and TN obtained in resistivity and AC susceptibility data. 
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5.3.2  压力和磁场下的电输运和磁性性质（Pc1 < P < Pc2） 

    当 Pc1 < P < Pc2 时，此时零场下处于压力诱导的量子临界相内，在磁场的调

控下，该量子临界相在 B*处被完全抑制，然后进入费米液体态。图 5.11 给出了

图 5.11  Pc1 < P < Pc2时 100 mK 随磁场变化的电阻率和交流磁化率 

（a）CePdAl 在 100 mK 的电阻率在 Pc1 < P ≤ Pc2时的压力下随磁场的变化。（b）

CePdAl 在 100mK 的交流磁化率在 Pc1 < P ≤ Pc2时的压力下随磁场的变化。B*为费米面发

生变化的位置。 

Figure 5.11 Magnetic field dependence of resistivity and AC susceptibility at 100 mK for 

CePdAl at Pc1 < P < Pc2 

(a) Magnetic field dependence of resistivity at 100 mK for CePdAl at Pc1 < P < Pc2. 

(b) Magnetic field dependence of AC susceptibility at 100 mK for CePdAl at Pc1 < P < Pc2.  

B* represents the position of the change of the fermi surface. 
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T = 100 mK 时随磁场变化的电阻率和交流磁化率，可以看出，随着压力的增加，

B*逐渐往低场移动，最终在 Pc2 处消失，之后进入费米液体态。

图 5.12  0.93 GPa 时不同磁场下随温度变化的电阻率 

（a）CePdAl 在 0.93 GPa 时不同磁场下电阻率 ρ 随温度的变化，磁场方向沿着 c

轴。（b）CePdAl 在 0.93 GPa 时不同磁场下电阻率随温度的平方的变化，磁场沿着 c 轴。 

Figure 5.12 Temperature dependence of resistivity at different magnetic field for CePdAl 

at 0.93 GPa 

(a)Temperature dependence of resistivity ρ at different magnetic field for CePdAl at 0.93 

GPa with magnetic field applied in c axis. (b) Temperature square dependence of resistivity at 

different magnetic field for CePdAl at 0.93 GPa with magnetic field applied in c axis. 
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当 P = 0.93 GPa 时，电阻率在 0 T 到 2 T 时表现出非费米液体行为，在 2.5 T

以上费米液体行为开始恢复，如图 5.12 所示。在电阻率出现非费米液体行为的

磁场区域内，交流磁化率并没有表现出随着温度降低而升高的非费米液体行为，

而是在 Tm 之下开始下降，且随着磁场的增加，Tm 往低温移动，如图 5.13 所示。

这表明 Tm 之下的量子临界态随着磁场的增加被连续抑制，在 2 T 左右被抑制到

0 K 附近，然后量子相变进入费米液体态。 

T = 100 mK 时随磁场变化的电阻率可以反映剩余电阻率在磁场中的变化，

我们对随磁场变化的电阻率对磁场求一阶导数，可以看到 dρ/dB 在 2 T 附近出现

一个峰，对应于量子临界相被完全抑制的临界磁场 B*，如图 5.14（a）所示。大

于 2 T 的磁场中，CePdAl 开始进入费米液体态，对该区域内的电阻进行 ρ~AT2 的

拟合得到的电阻率系数 A，在费米液体区域内表现出发散行为，如图 5.14（b）

所示。图 5.14（c）给出了 P = 0.93 GPa 时 CePdAl 在磁场中的相图，可以看到在

0 T 到 2 T 的磁场区域内，存在一个稳定的量子临界相，这表明在这一磁场区域

内电阻率表现出来的非费米液体行为并非是由量子临界点导致的，而是量子临界

相这一奇异量子态自身的特征，在临界磁场 B*处存在量子临界相与费米液体态

之间的量子临界点。 

图 5.13  CePdAl 在 0.93 GPa 时不同磁场下交流磁化率实部随温度的变化 

Figure 5.13 Temperature dependence of the real part of AC susceptibility at different 

magnetic field for CePdAl at 0.93 GPa  
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图 5.14  P = 0.93 GPa 时磁场下的剩余电阻率、电阻率系数和电阻率指数 

（a）p = 0.93 GPa，T = 100 mK 时的电阻率 ρ 和电阻率随磁场的一阶导数 dρ/dB 随磁

场的变化。（b）在低温区域对电阻率进行 ρ~AT2 拟合得到的电阻率系数 A 随磁场的变化。

（c）p = 0.93 GPa 时 CePdAl 在磁场下相图，色标反映了电阻指数 n 的变化，Tm 表示开始

进入短程有序态的过渡温度，TFL表示费米液体温度。 

Figure 5.14 The residual resistivity, resistivity coefficient and resistivity exponent in 

magnetic field at P = 0.93 GPa 

(a) Magnetic field dependence of resistivity ρ and dρ/dB at p = 0.93 GPa,T = 100 mK.  

(b) Magnetic field dependence of resistivity coefficient A obtained by ρ~AT2 fitting in the low 

temperature. (c)The phase diagram of CePdAl under magnetic field at p = 0.93 GPa.the colour 

code indicates the exponent n in ρ~Tn. Tm represents crossover temperature to the short range 

order. TFL represents the fermi liquid temperature. 
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图 5.15 给出了 P = 1.15 GPa 时电阻率随温度的变化，电阻率在低场时偏离温

度平方的依赖关系，呈现非费米液体行为，随着磁场的增加，电阻率随温度的变

化与温度的平方成线性依赖关系，这是典型的费米液体行为，表明 CePdAl 在高

场进入费米液体态。而在电阻率出现非费米液体行为的磁场区域内，交流磁化率

在 Tm 处出现一个宽峰，在 Tm 之下，随着温度的降低而减小，并未出现随着温度

图 5.15  1.15 GPa 时不同磁场下随温度变化的电阻率 

（a）CePdAl 在 1.15 GPa 时不同磁场下电阻率 ρ 随温度的变化，磁场方向沿着 c 轴。

（b）CePdAl 在 1.15 GPa 时不同磁场下电阻率随温度的平方的变化，磁场沿着 c 轴。 

Figure 5.15 Temperature dependence of resistivity at different magnetic field for CePdAl at 

1.15 GPa 

(a)Temperature dependence of resistivity ρ at different magnetic field for CePdAl at 1.15 

GPa with magnetic field applied in c axis. (b) Temperature square dependence of resistivity at 

different magnetic field for CePdAl at 1.15 GPa with magnetic field applied in c axis. 
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的降低而增加的非费米液体行为，如图 5.16 所示。这与 p = 0.93 GPa 的情况是类

似的，但也有不同之处。不同的地方在于非费米液体区域内电阻率的指数 n 更接

近 2，同时 0 T 处 Tm 出现在更低的温度，并且交流磁化率在 Tm 处出现的宽峰变

的更不明显，在 Tm 之下，随着温度的降低变化非常小，如图 5.16 所示。这表明

相比于 P = 0.93 GPa 时，此时 CePdAl 中的局域磁矩变的更小了，这与随着压力

的增加近藤屏蔽效应增强有关。与之对应的，在 80 mK 时随磁场变化的电阻率

在低场区域内变化非常不明显，仅仅出现了微弱的降低，如图 5.17（a）所示，

而在 P = 0.93 GPa 时电阻率随着磁场变化非常显着。我们对费米液体区域的电阻

率进行 ρ ~ AT2 拟合，得到电阻率的系数 A 随着磁场的变化，可以看到相比于 0.93 

GPa 时，在费米液体区域内，电阻率系数 A 在费米液体边界处并没有出现明显的

发散行为，如图 5.17（b）所示，这表明量子临界相进入费米液体态的方式由 0.93 

GPa 时的量子相变变为了量子过渡。图 5.17（c）给出了 1.15 GPa 时 CePdA 的温

度–磁场相图，在 Tm 之下存在一个稳定的量子临界相，相比于 0.93 GPa 时，量子

临界相所在的磁场区域进一步缩小。

图 5.16  CePdAl 在 1.15 GPa 时不同磁场下交流磁化率实部随温度的变化 

Figure 5.16 Temperature dependence of the real part of AC susceptibility at different 

magnetic field for CePdAl at 1.15 GPa 
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图 5.17  P = 1.15 GPa 时磁场下的剩余电阻率、电阻率系数和电阻率指数 

（a）p = 1.15 GPa，T = 80 mK 时的电阻率 ρ 随磁场的变化。（b）在低温区域对电阻率

进行 ρ~AT2拟合得到的电阻率系数 A 随磁场的变化。（c）p =1.15 GPa 时 CePdAl 在磁场下

相图，色标反映了电阻指数 n 的变化，Tm表示开始进入短程有序态的过渡温度，TFL表示

费米液体温度。 

Figure 5.17 The residual resistivity, resistivity coefficient and resistivity exponent in 

magnetic field at P = 1.15 GPa 

(a) Magnetic field dependence of resistivity ρ at p = 1.15 GPa,T = 80 mK. (b) Magnetic field 

dependence of resistivity coefficient A obtained by ρ~AT2 fitting in the low temperature. (c)The 

phase diagram of CePdAl under magnetic field at p = 1.15 GPa.the colour code indicates the 

exponent n in ρ~Tn. Tm represents crossover temperature to the short range order. TFL represents 

the fermi liquid temperature. 
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当 P = 1.44 GPa 时，电阻率在 1 T 时低温区域已经满足温度平方的线性依赖

关系，这表明在 1 T 时已经进入费米液体态，随着磁场的增加，费米液体区域逐

渐增加。而在 0 T 时，对电阻率在 250 mK 以下的温度区间内进行 ρ~Tn 拟合，得

到 n = 1.6，呈现出非费米液体行为，如图 5.18 所示。与之对应的，在 0 T 时，交

流磁化率在 Tm = 0.52 K 之下随着温度的降低而微弱下降，而在 0.5 T 时，Tm 已经

图 5.18  1.44 GPa 时不同磁场下随温度变化的电阻率 

（a）CePdAl 在 1.44 GPa 时不同磁场下电阻率 ρ 随温度的变化，磁场方向沿着 c

轴。（b）CePdAl 在 1.44 GPa 时不同磁场下电阻率随温度的平方的变化，磁场沿着 c 轴。 

Figure 5.18 Temperature dependence of resistivity at different magnetic field for CePdAl 

at 1.44 GPa 

(a)Temperature dependence of resistivity ρ at different magnetic field for CePdAl at 1.44 

GPa with magnetic field applied in c axis. (b) Temperature square dependence of resistivity at 

different magnetic field for CePdAl at 1.44 GPa with magnetic field applied in c axis. 
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消失，交流磁化率一直到最低温表现出非常微弱的上升行为，在 1 T 时低温区域

交流磁化率表现出不随温度变化的行为，这是进入费米液体态的特征，如图 5.19

所示。0 T 时电阻率的非费米液体行为的出现以及交流磁化率上出现的 Tm，表明

在 P = 1.44 GPa 时量子临界相仍然存在于很低的磁场区域内，其临界磁场小于

0.5 T。图 5.20（a）给出了 80 mK 随磁场变化的电阻率，可以看出在小于 1 T 的

低场区域内，电阻率几乎不随磁场变化，这一异常行为间接反映出量子临界相的

存在，同时也表明此时量子临界相内的局域磁矩已经非常微弱了，对电阻率的散

射贡献已经非常小了。在费米液体区域内，对电阻率进行行 ρ~AT2 拟合，得到电

阻率的系数 A，可以看出随着磁场的增加，电阻率的系数 A 近似线性的减小，没

有表现出发散行为，如图 5.20（b）所示。这表明在该压力下，量子临界相和费

米液体态之间不再像 P = 0.93 GPa 时以一个量子临界点来连接，而是以量子过渡

的形式存在。图 5.20（c）给出了 CePdAl 在 P = 1.44 GPa 时的相图，黑色虚线以

下的红色区域为费米液体区域，而在费米液体区域之外的低场区域为量子临界相

区域，此时量子临界相区域已经很小了。 

图 5.19  CePdAl 在 1.44 GPa 时不同磁场下交流磁化率实部随温度的变化 

Figure 5.19 Temperature dependence of the real part of AC susceptibility at different 

magnetic field for CePdAl at 1.44 GPa 
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图 5.20  P = 1.44 GPa 时磁场下的剩余电阻率、电阻率系数和电阻率指数 

（a）p = 1.44 GPa，T = 80 mK 时的电阻率 ρ 随磁场的变化。（b）在低温区域对电阻率

进行 ρ~AT2拟合得到的电阻率系数 A 随磁场的变化。（c）p =1.15 GPa 时 CePdAl 在磁场下

相图，色标反映了电阻指数 n 的变化，TFL表示费米液体温度。 

Figure 5.20 The residual resistivity, resistivity coefficient and resistivity exponent in 

magnetic field at P = 1.44 GPa 

(a) Magnetic field dependence of resistivity ρ at p = 1.44 GPa, T = 80 mK. (b) Magnetic field 

dependence of resistivity coefficient A obtained by ρ~AT2 fitting in the low temperature. (c) The 

phase diagram of CePdAl under magnetic field at p = 1.44 GPa. The color code indicates the 

exponent n in ρ~Tn. TFL represents the fermi liquid temperature. 
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5.3.3  压力下的温度–磁场相图以及量子临界相 

当 P = 0.82 GPa，常压下低温区域出现的变磁性相变已经被压力完全抑制，

此时的压力仍小于 Pc1，因而零场时的基态处于反铁磁有序态。进一步结合磁场

来进行量子调控，可以将反铁磁有序态连续抑制到 0 K，在这一过程中，该体系

中的 RKKY 相互作用被抑制，而几何阻挫效应逐渐增强，最终进入到由几何阻

挫起主导作用的基态上，即图 5.21 中 0.82 GPa 时温度–磁场相图中 BN和 B*之间

的区域，该磁场区域内的电阻率出现非费米液体行为，我们将其称之为量子临界

相。在 Pc1 < P < Pc2 的压力区间内，零场时反铁磁有序态已经被完全抑制，此时

处于量子临界相内，在图 5.21 中 0.93 GPa 时的温度–磁场相图中可以看到，量子

临界相可以被磁场连续的抑制到 0 K，然后量子相变进入费米液体态，因而在 P 

= 0.93 GPa 时，存在一个量子临界相与费米液体态之间的量子临界点，具体参见

5.32 小节。而随着压力的进一步增加，量子临界相被抑制，同时磁场中量子临界

图 5.21  CePdAl 在不同静水压力下的温度–磁场相图，色标反映了电阻率指数 n 的变化 

Figure 5.21 The temperature-magnetic field phase at different hydrostatic pressure for 

CePdAl, the colour code indicates the exponent n 
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相到费米液体态的过程逐渐由量子相变过渡到量子过渡。在 1.44 GPa 时，从高

温顺磁性进入量子临界相的过渡区域有了明显展宽，因而很难确定 Tm 的位置，

基态上在磁场的调控下量子临界相通过量子过渡进入费米液体态。  

5.4  结果讨论 

对于 CePdAl 在压力下的研究，Goto 等人在之前已经做了在静水压力下的比

热实验[123]，他们发现在 Pc = 0.95 GPa 时出现了反铁磁的量子临界点，在该量子

点处存在 2D 的量子涨落。另外 Isikawa 等人[121]以及 Fritsch 等人[122]先后对 CePd1-

xNixAl 多晶样品进行了比热测量，发现在 x = 0.144 时反铁磁有序消失，比热上出

现非费米液体行为，跟量子临界点处的 2D 的量子涨落有关。因而之前的静水压

力实验和化学压力实验的结果是一致的，他们得到的 CePdAl 的温度–压力相图

并没有关注顺磁相区域。除了反铁磁量子临界点以外，在本研究中，我们尤其关

注更高压力下的顺磁态区域。我们的研究发现 CePdAl 在压力以及压力和磁场共

同调控下的基态变化并不符合 Doniach 相图。如图 5.22 所示，CePdAl 的基态上

在有限的压力和磁场区域内，出现了介于反铁磁有序态和费米液体态之间的量子

临界相，对应于图 5.22 中 BN和 B*之间的区域。在该量子临界相内，电阻率和比

热上出现显著的非费米液体行为，交流磁化率上显示出在该量子态内存在反铁磁

的自旋关联。 

在有限的调控参量区间内电阻率上出现非费米液体行为的情况，在之前 Ge

图 5.22  CePdAl 基态上的压力-磁场相图 

Figure 5.22 The pressure-magnetic field phase diagram for the ground state of CePdAl 
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掺杂和 Ir 掺杂的 YbRh2Si2
[138,139]，YbAgGe[140-142]以及 β–YbAlB4

[143,144]体系中曾

经被报道。但是，CePdAl 体系中的量子临界相与上述体系中的情况又存在区别。

掺杂的 YbRh2Si2 体系中的非费米液体相出现在非常小的磁场区域内，仅仅只有

0.3 T 左右，同时并不能排除掺杂引入的无序对电阻率行为的影响。而 CePdAl 的

量子临界相存在的区域要大的多，压力区间大约为 0.8 GPa，磁场区间大约为 2 

T，因而相比于 YbRh2Si2 体系而言，CePdAl 中的量子临界相更像是一个在阻挫

和近藤效应共同作用下的稳定量子态。同时，本研究的对象是严格化学计量比的

CePdAl 单晶样品，结合静水压力实验，排除了无序对实验结果的影响。另外，

和 YbAgGe 相比，压力下 CePdAl 中反铁磁有序和量子临界相之间为二级的量子

相变，而 YbAgGe 中非费米液体态和磁有序之间为一级相变[140-142]。β–YbAlB4 中

非费米液体区域在压力的调控下，首先进入费米液体态，在更高的压力下出现反

铁磁有序态[143]，这与 CePdAl 中量子临界相介于反铁磁有序和费米液体态之间

的情况是不同的。最后值得强调的是，通过构建 CePdAl 的详细低温相图，我们

不仅指出了该量子临界相存在的证据，还明确了它和自旋阻挫的密切关系，这一

点对于后续理论研究阻挫重费米子体系尤其重要。 

5.5  本章小节 

由于几何阻挫的存在，在常压和零磁场下 CePdAl 是一个部分反铁磁有序的

重费米子金属。我们在极低温下对该材料进行了压力和磁场的共同调控，并测量

了电阻、磁化率和比热等物性。我们发现该材料的基态可以从部分反铁磁有序态，

通过二级反铁磁量子相变进入到几何阻挫效应起主导作用的量子临界相。该临界

相不仅具有非费米液体特征，由于局域磁矩的存在，还是潜在的金属性的自旋液

体相。进一步增加压力或磁场，量子临界相被抑制，同时发生费米面由小到大（f

电子的退局域化）的量子相变或过渡，进入重费米子液体相。也就是说，在部分

反铁磁有序相和费米液体相之间的很大的相空间内，CePdAl 中存在一个稳定的

量子临界相。 

图 5.23 给出了重费米子体系无阻挫和有阻挫两种情形下的量子临界行为的

示意图[145]，可以看出当阻挫存在时，量子临界点展宽成了量子临界相，这一过

程很可能和阻挫和近藤效应的竞争有关。在量子临界相内，电阻率和比热上表现

为非费米液体行为，表明该量子态内存在很强的量子涨落。而另一方面，我们也
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观察到在该相内交流磁化率随温度降低而下降，表明在该量子态内仍然存在反铁

磁的自旋关联。这一定程度上符合理论上对于量子自旋液体的描述[5,58]，即具有

反铁磁关联的基态上存在大量简并态，这些简并态之间发生量子涨落从而形成量

子自旋液体。因而，我们在 CePdAl 中发现的量子临界相可能是一种金属性的量

子自旋液体，值得继续深入的理论和实验研究。另外，在金属体系中该量子临界

相得以稳定存在的物理机制也值得进一步研究。

图 5.23  重费米子体系中无阻挫(a)和有阻挫时(b)的量子临界示意相图
[145]

 

Figure 5.23 schematic phase diagrams of quantum criticality in heavy fermion system 

without frustration(a) and with frustration(b)
[145]
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第 6 章  CePdAl 中的量子临界软化行为 

6.1  引言 

常压下，CePdAl 在磁场的调控下，在低于 0.4 K 的温度区域，电阻、霍尔电

阻和磁化率在三个变磁性相变之后会出现一个鼓包结构，而比热在对应磁场区间

内却没有明显异常。Lucas 等人[136]根据 CePdAl 在磁场下的比热测量结果，认为

在磁场的调控下，第一个变磁性相变和第二个变磁性相变之间的磁有序区域内几

何阻挫最强，因而最有可能出现被称为金属性自旋液体的奇异态。我们根据电输

运和磁性的测量结果，主张介于磁有序和费米液体态之间的量子顺磁态更可能是

金属性的自旋液体。 

针对 CePdAl 中的二维几何阻挫结构特点来发展新的测量技术，进而表征几

何阻挫对物性的影响，是解决以上争议的最为直接的手段。在磁性阻挫体系中，

几何阻挫使得磁结构处于不安定的状态，此时可以通过晶格畸变来释放弹性能的

方式来降低体系的能量，最终形成稳定的磁结构。在这一过程之中，磁弹性耦合

很强，因而可以通过晶格的弹性变化来反映几何阻挫强度，而超声测量是反映晶

格弹性的有效手段。沿着这一思路，我们对 CePdAl 进行了超声测量，得到了极

低温下磁性相变区域内晶格在不同轴向上的弹性变化。  

 我们发现在第三个变磁性相变附近，晶格在弹性上最为软化。同时，沿着

c 轴和垂直于 c 轴方向的晶格弹性表现出明显的各向异性，在几何阻挫存在的 ab

面上弹性的变化更为明显，这表明几何阻挫引起的不安定的磁结构在很大程度上

影响了晶格的弹性。接下来我们将介绍不同轴向上的纵波模式的超声测量实验结

果，来分析量子临界区域不同轴向上表现出的弹性各向异性与几何阻挫的关系。

最后我们对几何阻挫存在的 ab 面进行横波模式的超声测量，进一步验证以上结

果。  

6.2  几何阻挫诱导的弹性各向异性 

    我们首先利用纵波进行不同轴向的超声波测量。沿着 a 轴传播的纵波模式对

应于弹性常数 C11，沿着 c 轴传播的纵波模式对应于弹性常数 C33。CePdAl 的六
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方结构决定了沿着 b 轴传播的纵波模式的弹性常数 C22和沿着 a 轴传播的纵波模

式的弹性常数 C11 是完全等价的，因而我们只需要测量弹性常数 C11 和 C33 即可

得到不同轴向上的纵波弹性变化。我们分别测量了以上两种弹性常数在 0 T 时随

温度的变化以及 2 K 和 100 mK 时随磁场的变化，接下来将对实验结果进行逐一

介绍。 

6.2.1  B = 0 T 时弹性常数的温度变化 

图 6.1 给出了 0 T 时两种模式的弹性常数 C11，C33 的变化量 ΔC/C 随温度的

图 6.1  0 T 时不同轴向的晶格弹性随温度的变化 

（a）CePdAl 在 0 T 时弹性常数 C11的变化量 ΔC/C 随温度的变化。（b）红色曲线表

示 CePdAl 在 0 T 时弹性常数 C33的变化量 ΔC/C 随温度的变化，黑色曲线为弹性常数 C33

的变化量 ΔC/C 对温度的一阶导数 d(ΔC/C)/dT。TN和 Tm 的位置以不同的虚线来表示。 

Figure 6.1 (a) Temperature dependence of lattice elasticity in different axes at 0 T 

(a)Temperature dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C11 for CePdAl at 0 

T. (b) Temperature dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C33 for CePdAl at 0 T, 

shown in red curve. The black curve is the first derivative of elastic constant C33. The positions 

of TN and Tm are represented by different dashed lines. 
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变化，在弹性常数 C11 上可以明显的看到 TN 和 Tm 的位置。在 Tm 之上的温度区

间内，随温度的下降一直呈现出弹性软化。在 TN 之下的温度区间内，在弹性常

数 C11 随温度的降低而上升，表现出明显的弹性硬化。而在 TN和 Tm之间的温度

区域为弹性最软的区域，这一区域对应于几何阻挫诱导的短程有序区域，这与我

们开始时的预期是一致的，即几何阻挫最强的时候，强烈的自旋涨落将使得晶格

结构处于不稳定状态，因而在弹性上表现出软化。弹性常数 C33 在 Tm 处出现极

小值，而 TN对应于弹性常数 C33对温度的一阶导数上出现峰的位置，如图 6.1（b）

所示，两种弹性常数模式都可以观察到 TN和 Tm。 

6.2.2  T = 2 K 时弹性常数的磁场变化 

图 6.2  2 K 时不同轴向晶格弹性随磁场的变化 

CePdAl 在 2 K 时弹性常数 C11（a）和 C33（b）的变化量 ΔC/C 以及对磁场的一阶导数

d(ΔC/C)/dB 随磁场的变化。BN和 Bm 的位置以不同的虚线来表示。 

Figure 6.2 Magnetic field dependence of lattice elasticity in different axes at 2 K 

Field dependence of the variation ΔC/C and the first derivative of ΔC/C with elastic constant 

C11(a) and C33(b) for CePdAl at 2 K. The positions of BN and Bm are represented by different 

dashed lines. 
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图 6.2 给出了 2 K 时两种模式的弹性常数 C11，C33 的变化量 ΔC/C 随磁场的

变化，可以看出，弹性常数对磁场的一阶导数上出现的峰对应于反铁磁有序的临

界磁场，以 BN 来表示，而弹性常数随磁场变化上出现极小值的位置对应于短程

有序的临界磁场，以 Bm 来表示。两种模式的弹性常数 C11，C33 出现 BN和 Bm 的

位置是完全一致的，这表明反铁磁相变以及之上的与几何阻挫有关的过渡区域对

于晶格的 a 轴方向和 c 轴方向都有影响，并没有表现出各向异性。 

6.2.3  晶格弹性的各向异性 

图 6.3  100 mK 时不同轴向晶格弹性随磁场的变化 

（a）CePdAl 在 100 mK 时弹性常数 C11 的变化量 ΔC/C 随磁场的变化。（b）CePdAl

在 100 mK 时弹性常数 C33的变化量 ΔC/C 随磁场的变化。Bab，Bbc和 Bcp 的位置以不同颜

色的虚线来表示。 

Figure 6.3 Magnetic field dependence of lattice elasticity in different axes at 100 mK 

(a) Field dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C11 for CePdAl at 100 mK, 

shown in blue curve. (b) Field dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C33 for CePdAl 

at 100 mK, shown in red curve. The positions of Bab，Bbc and Bcp are represented by different dashed 

lines. 
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图 6.3 给出了在 T = 100 mK 时，两种模式的弹性常数 C11 和 C33 的变化量

ΔC/C 随磁场的变化，不同颜色的虚线表示在该磁场位置出现的变磁性相变。可 

以看出，前两个变磁性相变在两种模式的弹性常数 C11 和 C33 上表现出突然下降

的行为，表明晶格在该变磁性相变位置在 a 轴和 c 轴方向上都出现了弹性软化行

为。非常异常的是，在第三个变磁性相变 Bcp 位置，在弹性常数 C11 上出现了非

常明显的峰的结构，而在弹性常数 C33 上在第三个变磁性相变 Bcp 附近没有出现

任何明显的峰的结构，仅仅发生了从随着磁场增加而减小的行为转变为随着磁场

增加而增加的行为，而这一转变是对应于磁有序区域和费米液体区域的转变，跟

第三个变磁性相变无关。因而两种模式的弹性常数在第三个变磁性相变 Bcp 位置

出现了明显的各向异性，这表明在量子顺磁相附近晶格在 a 轴上发生了明显的弹   

性畸变，而在 c 轴方向上几乎没有发生变化。晶格在不同轴向上的晶格弹性各向

异性的出现，反映出自旋关联在不同轴向的各向异性。也就是说，CePdAl 在几

何阻挫存在的 ab 面内存在很强的自旋关联，而在沿着 c 轴方向的几何阻挫面间

的自旋关联很弱。 

图 6.4 给出了 CePdAl 中两个的弹性常数 C11和 C33在不同温度下随磁场的变

化。对比两个弹性常数 C11 和 C33 可以看出，在弹性常数 C11 在 Bcp 处出现的明显

的跳变行为，而在弹性常数 C33 上在低温区域并没有出现类似于弹性常数 C11 上

的跳变行为。这表明在 Bcp 处的第三个变磁性相变仅仅在弹性常数 C11 上能够表

现出来，第三个变磁性相变表现出来的明显的各向异性与几何阻挫的各向异性高

度重合。因为几何阻挫结构发生在 ab 平面内，所以，仅仅在 ab 平面内观测到的

由 C11 所反映的晶格畸变可能是由几何阻挫导致，这一点区别于前两个变磁性相

变，后者在所有弹性模式都可以被观测到。 

图 6.5 给出了两种弹性常数在磁场中的软化相图。可以看出，前两个变磁性

相变在两种弹性常数上的表现是一致的，都表现出了晶格上的异常软化，而第三

个变磁性相变在不同轴向上出现出了明显的各向异性，这与晶格内几何阻挫的结

构特点是一致的，这表明在量子顺磁相附近，仅仅在几何阻挫面内出现了异常的

晶格弹性软化。  
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图 6.4  不同温度下不同轴向上晶格弹性随磁场的变化 

（a）CePdAl 在不同温度下弹性常数 C11的变化量 ΔC/C 随磁场的变化，温度区间为

100 mK 到 2 K。（b）CePdAl 在不同温度下弹性常数 C33 的变化量 ΔC/C 随磁场的变化，温

度区间为 100 mK 到 2 K。Bab，Bbc 和 Bcp为变磁性相变位置。 

Figure 6.4 Magnetic field dependence of lattice elasticity in different axes at different 

temperature 

 (a) Field dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C11 for CePdAl at different 

temperature between 100 mK and 2 K. (b) Field dependence of the variation ΔC/C with elastic 

constant C33 for CePdAl at different temperature between 100 mK and 2 K. Bab, Bbc and Bcp 

represent the positions of metamagnetic transitions. 
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6.3  晶格软化在横波模式上的表现 

我们通过横波模式的超声测量对以上结果进行了以下验证：在 ab 面内的横

波模式上也可以观察到在几何阻挫效应导致的晶格在 ab 面内的畸变。我们选择

了传播方向为 a 轴，振动方向垂直于 a 轴的 ab 面内横波模式，弹性常数 C66 在

低温区域第三个变磁性相变表现出了明显的跳变，表明晶格在这一临界磁场 Bcp

位置出现了明显的晶格畸变，如图 6.6 所示。这与我们得到纵波模式的超声测量

图 6.5  从不同轴向的晶格弹性上得到的相图 

（a）CePdAl 的弹性常数 C11 在磁场中的相图。（b）CePdAl 的弹性常数 C33在磁场

中的相图。相图中的色标反映了弹性常数相对于 C（0 T, 80 mK）时的变化量。 

Figure 6.5 Phase diagrams obtained from lattice elasticity of different axes 

(a) The phase diagram of elastic constant C11 for CePdAl in magnetic field. (b) The phase 

diagram of elastic constant C33 for CePdAl in magnetic field. The color code represents the 

variation of elastic constant compared with C (0 T, 80 mK). 
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结果是相一致的。 

6.4  本章小节 

    结合稀释制冷机和超导磁体，我们将超声测量技术成功应用于极限环境下近

图 6.6  不同温度下随磁场变化的晶格弹性和由此得到的相图  

（a）CePdAl 在不同温度下弹性常数 C66的变化量 ΔC/C 随磁场的变化，温度区间为

100 mK 到 2.5 K。（b）CePdAl 的弹性常数 C66在磁场中的相图。相图中的色标反映了弹性

常数 C66 相对于 C(0 T, 80 mK)时的变化量。 

Figure 6.6 Magnetic field dependence of the lattice elasticity at different temperatures and 

the phase diagram obtained from it 

（a）Field dependence of the variation ΔC/C with elastic constant C66 for CePdAl at 

different temperature between 100 mK and 2.5 K.（b）The phase diagram of elastic constant C66 

for CePdAl in magnetic field. The color code represents the variation of elastic constant C66 

compared with C (0 T, 80 mK). 
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藤金属体系中几何阻挫效应的研究。通过测量 CePdAl 在不同轴向的晶格弹性变

化，可以直接反映体系中几何阻挫效应的影响，这是常规测量手段很难实现的。

实验发现，随着温度降低，在阻挫引起的短程有序区域内（TN < T < Tm），体系是

最软的，一旦进入长程磁有序，弹性硬度迅速上升。另一方面，弹性常数随磁场

的变化显示，仅仅当声波的振动方向在几何阻挫所在的 ab 面的时候，我们可以

观测到对应于量子顺磁相的异常软化，其磁场范围基本对应于量子顺磁相的出现

范围。因此，我们可以推测，几何阻挫效应在体系经历变磁相变，进入量子顺磁

相后内是最强的，这个时候，该材料的晶格弹性也是最软的，相关的超声波测量

仍在进行中。
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第 7 章  总结与展望 

本论文研究的几何阻挫近藤金属体系属于重费米子材料和磁性阻挫材料两

大研究领域的交叉领域。在重费米子体系中，量子临界行为一直是其核心问题，

与奇异金属态以及非常规超导有着重要联系。而磁性阻挫体系一般为莫特绝缘体，

其核心问题在于寻找自旋阻挫导致的奇异量子态，比如量子自旋液体。对于以上

两类问题，几何阻挫近藤金属体系提供了全新的研究思路：通过几何阻挫影响量

子临界效应，探索金属体系中的新型量子临界点和量子自旋液体的可能性。本论

文以典型的几何阻挫近藤晶格体系 CePdAl 为研究对象，利用磁场和压力这些非

热力学调控手段，系统地研究了几何阻挫对近藤金属体系中量子临界行为的影响，

发现了一系列非常规的量子临界行为以及奇异量子态。本论文中得出的重要实验

结果主要包含以下两个部分: 

一：我们通过磁场和压力等非热力学调控手段对 CePdAl 中几何阻挫效应和

量子临界行为进行了研究。实验结果显示，该材料中的部分磁有序相可以被磁场

或压力抑制。当磁有序被完全抑制以后，体系并没有出现费米液体行为，而是在

很宽的磁场压力相空间内产生了新的量子态–“量子临界相”。这一稳定存在的“量

子临界相”既不是磁有序态，也不是费米液体态，它的存在很可能和阻挫和近藤

效应的竞争有关，超出了描述传统重费米子体系量子临界行为的基本框架，即

Doniach 相图。也就是说，当重费米子体系中几何阻挫效应很强时，磁有序态和

费米液体态的边界不再以量子临界点的形式出现，而可能展宽为一个“量子临界

相”。基于该材料的量子临界相图，我们可以明确地看出该量子临界相和自旋阻

挫的密切关系。 

二：利用超声波测量得到了不同声波模式下的 CePdAl 的晶格弹性变化，并

绘制了反应“软硬度”的量子临界相图。根据磁性阻挫体系中磁弹耦合的特点，通

过弹性软化的程度表征了几何阻挫对不同相空间的影响。测量结果显示，所有变

磁相变都相应地对弹性常数产生了影响。但是，仅仅当声波振动方向在阻挫的 ab

面内时，可以观测到对应于量子顺磁态的异常弹性软化，进一步证实量子顺磁态

的起源和自旋阻挫的密切关系。 
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需要强调的是，对于自旋阻挫重费米子体系的研究才刚刚开始，这一新兴领

域还有非常多值得深入研究的问题，比如近藤金属中的几何阻挫可能是产生非常

规超导的新的路径，更低温度下是否有非常规超导，以及量子临界相内的热和电

输运是否符合 Wiedemann-Franz 法则等都是非常有兴趣的问题。另外，对于本论

文中发现的“量子临界相”这一自旋无序态，还没有深入的理论认识，我们的实验

尚不能回答其到底是什么样的量子态，有什么样的磁性关联，以及其安定化的必

要条件等问题。我们期待未来能有更多的理论和实验研究者来参与并探讨这些问

题。 
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