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研究成果の概要（和文）：希土類原子が対称性の高いサイトに位置しΓ3非磁性二重項電子基底状態を持つ希土
類カゴ状物質の磁気基底状態を明らかにするため，極低温高磁場環境下において，キャパシタンス法による熱膨
張・磁気歪測定を行った。その結果，反強磁性秩序と四極子秩序の共存，反強四極子秩序状態での核磁気秩序，
反強四極子秩序相内部での磁場による状態変化，反強四極子秩序状態での超伝導状態など，四極子秩序状態にお
ける新規な現象の可能性を明らかにした。また，四極子秩序の磁場方向・結晶軸に磁気異方性測定に必要なロー
テータを用いた磁場角度分解歪測定装置の開発を行った。

研究成果の概要（英文）：We have investigate the magnetic ground state of clathrate rare earth 
compounds that the rare earth atom is located at the site of high symmetry in the crystal electric 
field. From the thermal expansion and magnetostriction measurements using the capacitive dilatometer
 and the susceptibility measurements using  the ac impedance bridge at ultra low temperatures in 
intense magnetic fields, we have indicate the possibility of the coexistence of antiferromagnetic 
and antiferro-quadrupole ordering, the nuclear magnetic ordering in antiferro-quadrupole ordered 
state, new phase induced by the magnetic field in the quadruple ordered state, and the 
superconductive state in the antiferro-quadrupole ordered state. In addition, we have developed the 
rotating dilatometric measurement system for the investigation of magnetic anisotropy of the 
quadrupole ordered state.

研究分野： 低温物理学

キーワード： 低温物性　多重極限　四極子
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研究成果の学術的意義や社会的意義
従来は約50mK程度までに限られていた希土類金属間化合物の磁場中物性精密測定を，本研究では10mK以下まで拡
張することにより，極低温高磁場多重環境における四極子秩序に起因する多彩な基底状態の新たな展開を行っ
た。詳細な解明はまだ十分ではないが，四極子秩序状態における核磁気秩序や超伝導状態の出現，磁場による四
極子秩序状態の状態変化など，新たな可能性を示した点は極めて学術的意義が大きく，新物質の探索への発展が
期待され社会的意義も大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
物性物理学において，多粒子系からなる系の基底状態や，その基底状態を形成する相互作用を解

明することが重要な課題である。特に f 電子は多彩な基底状態を示すことから，秩序状態の磁
場，圧力，物質の組成による変化から相互作用の機構の解明が精力的に行なわれ，また，新しい

現象の発見が物性研究の飛躍的な進展をもたらしている。しかし，量子相転移とその近傍での臨

界現象，四極子などの多極子自由度の秩序転移は，重要であるにもかかわらずより低温が必要と

なるため詳細な研究が十分に行なわれていない。温度・磁場に対する結晶歪の変化である熱膨

張・磁歪は，エントロビー・磁化の圧力依存性に対応しているため，圧力により相互作用の拮抗

が変わる量子相転移では量子臨界効果が顕著に現れる。また，磁気モーメントを持たない四極子

秩序は磁気的測定では検出できず四極子モーメントの対称性に対応した結晶歪測定が必要であ

るが，超低温では X 線回折や光学的な結晶歪測定は不可能であり，熱膨張・磁歪による結晶歪
測定が極めて有効になる。さらに，回転機構を用いることで結晶歪の結晶軸・磁場異方性が測定

可能となり，量子臨界現象・量子相転移および四極子秩序の詳細が解明できる。本研究の核心は，

超低温でなければ実現できない f 電子秩序状態について高磁場かつ磁場方向を変化させた熱膨
張・磁歪測定を行い，多彩な基底状態の発現機構を解明し，さらに新しい現象の発見を目指すこ

とである。 

 

２．研究の目的 
本研究の目的は，温度 10mK以下, 磁場 9Tまでの超低温・高磁場環境を用いることでこれまで
実現できなかった秩序状態の研究を可能にし，熱膨張・磁歪の磁場方向依存性測定から，量子相

転移点近傍での量子臨界現象の解明，四極子秩序の機構を明らかにすることである。量子相転移

と四極子秩序は，どちらも秩序変数の揺らぎが本質的に重要であり，熱揺らぎが完全に抑制され

た超低温環境が不可欠である。量子相転移では相互作用の拮抗が圧力に強く依存するため，エン

トロピー・磁化の圧力依存性に対応する熱膨張・磁歪に著しい量子臨界効果が現れる。また，四

極子秩序状態では四極子モーメントの対称性に対応した結晶歪に異方性が現れる。したがって，

結晶軸と磁場方向を変化させた熱膨張・磁気歪測定は極めて有効な方向である。 
量子相転移点近傍での新しい量子臨界効果の研究には，50mK以下で∆L /L~10-8の高感度歪測定
が必要であるが，現時点では世界で本研究グループだけが実現できている。希土類カゴ状化合物

Pr3Pd20Ge6, PrPt2Cd20, PrIr2Zn20はゼロ磁場で 0.25から 0.11Kで反強四極子秩序状態をとり，
より低温では，反強磁性秩序，強四極子秩序，変調した反強四極子秩序，超伝導転移等の多彩な

秩序相が出現する可能性が指摘されている。本研究では，これらの希土類カゴ化合物について，

従来より低温での物性測定を行い，低温秩序状態の温度圧力相図の結晶軸・磁場方向依存性を明

らかにすることにより，四極子秩序の機構解明の進展を目的とした。 

 

３．研究の方法 
本研究では，これまでに構築した希釈冷凍機と超伝導マグネットによる極低温高磁場環境を用

いて，希土類カゴ状化合物に対して，温度 10mK以下, 磁場 9Tまでキャパシタンス法により熱

膨張率・磁歪係数の温度・磁場依存性の測定を行うことを基軸に据え，同時に，小型化した歪測

定装置を搭載したピエゾローテータを低温高磁場環境に設置し，磁気角度分解歪測定システム

を開発する。 

 

４．研究成果 

本研究により得られた主な成果を以下に記す。 

(1) 希土類カゴ状化合物である Pr3Pd20Ge6は Pr 原子が対称性の異なる 2 種類のサイトに位置

し磁気秩序と複数の四極子秩序が共存するため，我々はこれまでに，1mKまでの交流帯磁率測

定・熱膨張測定から，Γ5 サイトでは 70 mK で反強磁性秩序と 60 mK 以下での緩和機構の変

化，Γ3サイトでは 250mK で反強四極子秩序と 9mK で核磁気秩序を示すことを明らかにして



 

 

きた。本研究では[001], [110]方向について，10mK, 9Tの超低温高磁場環境での熱膨張・磁歪測
定を行い，反強四極子秩序相および反強磁性秩序相の温度・磁場相図を明らかにした。ゼロ磁場

での反強四極子転移温度 TAFQ~250mK と反強磁性転移温度 TAFM~77mK，反強四極子臨界磁場
HAFQ-PP~2.2T [001], 1.5T [110]，は従来の結果と一致する結果を得たが，反強磁性転移温度が，

[001]方向では磁場とともに上昇するが，[110]方向では磁場の 2 乗で減少し，両方向とも約 0.25 
Tで消失することを初めて明らかにした。さらに，反強四極子相内で磁歪係数にブロードなピー

クと鋭いピークが現れることから，四極子秩序状態が変化する可能性を指摘した。 

 

(2) 希土類カゴ状化合物のうち，PrIr2Znd20や PrTi2Al20に代表される 1-2-20系化合物は，より
対称性の高い結晶構造から Pr 原子は非磁性Γ3 二重項結晶場基底状態となる。このため，磁気

秩序は示さず PrIr2Znd20は TQ~0.11 K, PrTi2Al20は TQ~2 Kで反強四極子秩序転移し，さらに，
TC~ 0.05, 0.2 Kで超伝導転移することが報告されている。PrPt2Cd20は電気抵抗率や比熱測定か

ら 0.16 Kで四極子転移を示唆する結果があるが，強的か反強的であるか明らかになっていない

ため，10 mK, 9Tの温度・磁場範囲で PrPt2Cd20の[100]方向の熱膨張・磁歪測定を行った。そ
の結果， TQ~0.14 Kで反強的に四極子秩序転移を示し，約 0.1 Tの臨界磁場以上では四極子転

移が消失することを明らかにした。さらに，0.2T 以下では 20 ~ 30 mKで熱緩和時間が著しく

増加していることから，新たな状態変化が起こることを指摘した。さらに 4T以上の高磁場では

磁気歪係数に de Hass-van Alphen 振動が現われることを見出した。 

 
(3) 希土類カゴ状 1-2-20系化合物である PrIr2Znd20は TQ~0.11 Kで反強四極子転移を示し，さ
らに TC~ 0.05 Kで超伝導転移することが報告されているが，反強四極子秩序での残留エントロ

ピーなど低温基底状態が未解決であるため，10 mK, 9Tの温度・磁場範囲で PrIr2Znd20の[001]
方向の磁場中における熱膨張測定を行った。その結果，熱膨張系数が不連続となるゼロ磁場にお

ける反強四極子秩序転移温度 TQ = 122 mK， 1 Tまでの転移温度の磁場依存性は先行研究の結

果と一致した。また，超伝導転移点近傍の約 40 mKで熱膨張は極小を持ち，0.17 mT以上の磁

場中では消失することを初めて明らかにした。さらに，1 T以下で 30 mK以下から熱緩和時間

に著しい増大がみられ，緩和時間の温度・磁場依存性は核比熱では説明できず，この温度領域で

熱膨張・磁歪による PrPt2Cd20の磁気相図 

熱膨張・磁歪による Pr3Cd20Ge6の磁気相図 



 

 

は電子比熱が著しく増大している可能性を指摘した。これらの結果から，希土類カゴ状物質

PrIr2Zn20の低温秩序状態の磁気相図を 10 mK, 6 Tまで大きく拡張し，さらに四極子秩序状態

内部に新しい状態が存在する可能性を示した。 

 
 
(4) 希土類 Pr化合物は四極子秩序，磁気秩序，超伝導など多彩な基底状態を示し，さらにこれ
らの低温秩序状態は結晶軸と磁場印加方向に強く依存し，その磁気異方性を明らかにすること

は低温物性研究において極めて重要である。従来の測定では，測定ごとに試料取り付け方向を変

え測定を繰り返す必要があった。本研究では，低温でピエゾローテーターを用いて測定装置を回

転させ，磁場方向を変化させるシステムの構築を行い，ローテーターに搭載可能な小型歪測定装

置，交流インピーダンスブリッジによる交流帯磁率測定装置を制作し，低温での動作試験を行っ

た。 
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