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研究成果の概要（和文）：重い電子系CePt6Al3における磁気フラストレーションの役割と同型構造の希土類化合
物の磁性を明らかにすることを目的とし，以下の新事実を捉えた。Ptを同族元素のPdで僅か5%置換すると磁気秩
序が発生するが，近藤効果を弱めるAuで置換しても磁気秩序は起こらないという結果は，ハニカム格子の磁気フ
ラストレーションがCePt6Al3の重い電子状態の形成に関与していることを意味する。希土類ハニカム化合物
RPt6Al3では，結晶構造は反転対称をもつにも関わらず，最近接R原子間の中点において反転対称性が無いために
ジャロシンスキー・守谷相互作用がはたらき，R = Nd, Gdは傾角反強磁性秩序を起こす。

研究成果の概要（英文）：A Kondo lattice compound CePt6Al3 with 4f moments on a honeycomb lattice 
displays heavy-fermion behavior in the specific heat. We found that substation of the isovalent Pd 
for Pt at a low level of 5% induces a magnetic order, while substitution of Au weakens the Kondo 
effect but does not induce magnetic order. This observation reveals the role of magnetic frustration
 in the formation of heavy-fermion state in the honeycomb lattice. The crystal structure of 
isostructural rare-earth compounds RPt6Al3 is centrosymmetric without an inversion center at the 
midpoint of the nearest neighbor R atoms. This condition activates the Dzyaloshinskii-Moriya 
interaction so that canted antiferromagnetic orders occur for R = Nd and Gd.

研究分野： 磁性物理学

キーワード： 強相関電子系　磁気フラストレーション　ハニカム格子　量子臨界現象　キタエフモデル　低温高圧実
験　希土類化合物　反対称磁気交換相互作用

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近藤効果による重い電子状態の形成機構は既に確立しているが，磁気フラストレーションの役割は不明であっ
た。本研究ではセリウム原子がハニカム格子を組む初めての化合物を対象とした系統的な元素置換による比較研
究から磁気フラストレーションの役割を捉えた点に意義がある。更に，研究対象を希土類原子の六角形がPt原子
の三角形を内包したハニカム格子を組む同型化合物に展開することによって，結晶構造は反転対称性を有してい
ても最近接希土類原子間の中点で反転対称が無ければDM型の反対称磁気交換相互作用が活性となり，ハニカム面
内の磁気モーメントが反平行から傾いた反強磁性秩序が出現する新たな例を提示した。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

近藤効果を示す希土類の Ce や Yb が磁気フラストレーションの強い格子を組む系が注目され
ている。Coleman らはフラストレーション強度 Q を縦軸，近藤温度/交換相互作用の比 TK/JH = 
K を横軸とした相図（図 1）を提案した[1]。この絶対零度での相図では，磁気秩序が発現する点
は Qc と Kc をつなぐ量子臨界線となる。しかし，この相図を実験的に検証した例は少なかった。 

我々は，近藤効果を示す Ce イオンがハニカム格子を組む初めての化合物である CePt6Al3 の
単結晶を育成することに成功し，これが 0.05 K まで磁気転移せず，重い電子的挙動を示すこと
を先に見出した[2]。図 2 に示す結晶構造[3]の上部で，ハニカム格子の最近接と次近接の反強磁
性相互作用 J1 と J2 は磁気フラストレーションを起こす。また，下部に示したようなボンド方向
に依存したキタエフ型相互作用 Jx, Jy, Jz が存在すれば，ボンドフラストレーションを起こすと
期待された。さらに理論的には，有効スピン 1/2 の 4f イオンがハニカム格子を組む近藤系では，
キタエフ型相互作用によるボンドフラストレーションと近藤相互作用の共存によって，非従来
型の超伝導が発現すると予言されていた[4,5]。 
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２．研究の目的 

ハニカム格子 Ce 化合物 CePt6Al3 の非磁性の重い電子状態における磁気フラストレーション
効果を明らかにするとともに，キタエフ近藤格子系で起こりうる非従来型の超伝導を探索する
ことを主な目的とした。更に，CePt6Al3 と同型構造の希土類ハニカム化合物 RPt6Al3 の磁気秩序
構造におけるフラストレーションとジャロシンスキー・守谷(DM)相互作用の役割を明らかにす
ることを副次的な目的とした。 
 
３．研究の方法 

上記の目的のために，次の手法を用いた。 
 

(1) CePt6Al3 の重い電子系としての強磁場特性を捉えるために，パルス磁場を 60 T まで印加して，
磁化と電気抵抗を測定した。この測定は東大物性研の共同利用で行った。 
 
(2)フラストレート近藤格子系の相図（図１）においてフラストレーション軸の[Q]の小さい方向
に移動させて磁気臨界線を越えることを狙って，Pt を同族で質量が半分の Pd で置換した
Ce(Pt1xPdx)6Al3 の多結晶試料を作製した。この置換は格子体積をほとんど変えずにキャリアドー
プもしないので，近藤効果の抑制は無視できる。しかし，Pt と Pd の２倍の質量差はスピン・軌
道相互作用を局所的に乱し，フラストレーションを緩和すると期待された。低温での電気抵抗，
磁化率，磁化，比熱の測定によって，磁気秩序の発生を捉えた。その磁気構造を決定するために
中性子回折実験を行った。さらに，磁気秩序直前の Pd 濃度の単結晶に一軸圧を印加して，結晶
構造の対称性の低下によるフラストレーションの抑制を調べた。 
 

図 2. 近藤イオンの Ceがハニカム格子
を組む初めての化合物 CePt6Al3 の結

晶構造[3]。層間の Pt9Al6層は省略。 

図 1. フラストレート近藤格子系の絶対
零度での相図[1]に加筆。太い 2 本の矢
印は 2 方向の量子磁気相転移を示す。
内挿図はハニカム格子。 



(3)図１の相図でドニャック軸の[K]の小さい方向に移動させるには，CePt6Al3 に電子をドープし
て近藤温度 TK を下げる必要がある。5d 正孔/電子をドープするために，周期表で Pt の左右に位
置する Ir/Au で置換し，更に 4f 正孔をドープするために，Ce を La で部分置換した試料を作製し
た。これらの置換による基底状態の変化と超伝導の発現を調べるために，低温で電気抵抗，磁化
率，磁化，比熱を測定した。 
 
(4)一連の RPt6Al3 化合物の磁気秩序構造におけるフラストレーションと DM 相互作用の役割を
理解するために，R = Gd, Nd, Sm, Tb の化合物の単結晶を育成し，低温での物性を調べた。 
 
４．研究成果 

上記の研究から下記の成果を得た。 
 

(1) 単結晶 CePt6Al3 の磁化は，容易軸の c 軸方向において，28 T でメタ磁性を示した。この磁場
の値と磁化率が肩を示す温度 17 K の比は，従来の非磁性の重い電子系化合物群が示す値の範囲
に収まることが判った。磁気抵抗比が B//c = 55 T で－36%に達したことは，磁気フラストレーシ
ョンによる伝導電子の散乱が抑制されたことを示す[6]。 
 
(2) Ce(Pt1-xPdx)6Al3 の固溶限は x=0.33 であることが判った。磁化率，電気抵抗率，および比熱の
測定から，x が 0.05 以上で反強磁性磁気(AFM)秩序が発生し，x の増加とともにスピン密度波状
態から局在した 4f 電子の反強磁性秩序状態へと変化することが判った（図 3）。この磁気秩序の
発達の原因は，RKKY 相互作用の乱れによる磁気フラストレーションの緩和であると解釈した。
その理由は，Pt と Pd の２倍の質量差はスピン・軌道相互作用を局所的に乱すが，この置換は格
子体積をほとんど変えずキャリアをドープしないので，近藤効果の抑制は無視できるからであ
る[7]。実際，フラストレーションパラメタ f は図 3 の下部に示すように，Pd 濃度の増大に伴っ
て 1/3 に減少している。 
研究協力者の D.T. Adroja は Pd 置換系のミュエスアール測定で磁気秩序の発達を確認したが，中
性子回折実験では，これまでのところ磁気ブラッグ散乱ピークが観測されていない。 
研究分担者の梅尾と大学院生の大石は，x=0.02 単結晶の比熱測定で比熱係数 C/T が低温で発散
することから量子臨界点近傍に位置することを確かめた。そのハニカム面に垂直方向に一軸圧
を印加して交流比熱を測定したが，0.3 K まで磁気転移らしき異常は検出できなかった。研究協
力者の北川は Ce(Pt1-xPdx)6Al3 の Al 核の核磁気共鳴実験を行い，スピン緩和率の温度依存性が x=0
での重い電子系の挙動から x > 0.1 では反強磁性秩序の挙動に変化することを見出した。 
 

 
 

 
 
 
(3) CePt6Al3 の Pt サイトを Ir/Au で置換すると近藤温度は上下したが，固溶限まで置換しても磁
気転移も超伝導転移も現れなかった。この結果は Pd 置換による磁気秩序は，近藤効果の抑制で
は無く， Ce ハニカム格子の磁気フラストレーションが弱められた為であることを支持している
[8]。 
 
(4)一連の希土類ハニカム化合物 RPt6Al3 の磁性を理解するために，R = Gd に加えて R = Nd, Sm, 
Tb の単結晶を育成し，低温での物性を調べた。その結果，下記の事実が判った[9,10]。 

図 3. Ce(Pt1-xPdx)6Al3 の x に対する磁気転移
温度 Tm とフラストレーションパラメータ f
の変化[8]。 

図 4. フラストレート近藤格子系の相図[1]
上で CePt6Al3（右上黒丸の位置）の Pt を
Pd, Ir, Au で置換した効果を矢印で示す。 



R = Ce から R = Tb までの化合物で，三方晶格子定数 a と c はランタノイド収縮に従う。R = 
NdTb はいずれも AFM 秩序を起こすが，R = Nd, Gd では傾角 AFM 構造，R = Sm, Tb は共線的
な AFM 構造をとることが判った。常磁性状態の磁化率は，R = Nd，Tb ではハニカム面内の方が
面直方向よりも大きいのに対して，R = Sm では逆である。この磁気異方性は，結晶場効果によ
って説明された。どちらの場合も，常磁性キュリー温度 θp と TN の比 f の値が 1 程度と小さいた
め，磁気フラストレーションの効果は R = Ce に比べて弱い。これは R = NdTb における量子揺
らぎが有効量子スピン 1/2 の Ce 系よりも小さいためである。TN 以下では，R = Nd, Gd の磁気モ
ーメントは c 面内にあり，弱強磁性成分を伴うのに対して，R = Sm, Tb は磁気モーメントが c 軸
方向に向いた共線的な AFM 秩序を示す。共鳴 X 線散乱実験によって決めた R = Sm の共線的
AFM 磁気構造を図 6 に示す。一方，非共線的な磁気構造が R = Nd, Gd のみで現れるのは，DM
相互作用がはたらくためである。その原因は，R の六角形が Pt の正三角形を内包することで，
最近接 R イオン間の中点において反転対称性が失われるためと指摘した。さらに R = Nd, Gd の
傾角 AFM 構造と R = Sm, Tb の共線的な AFM 構造の比較から，DM 相互作用の D ベクトルは c
軸方向を向くと結論した[10]。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
以上の結果から，Ce ハニカム化合物として初めての系である CePt6Al3 では，内在する磁気フラ
ストレーションが重い電子状態の形成に関与していることを検証できた。一方，キタエフ近藤格
子系で起こりうる非従来型の超伝導を探索したが，検出できなかった。希土類ハニカム化合物
RPt6Al3 では，結晶構造は反転対称をもつにも関わらず，最近接 R イオン間の中点において反転
対称性が無いために，DM 相互作用がはたらくことを明らかにした。今後は，ハニカム反強磁性
体において発現が予言されている磁気トロイダル双極子及び八極子の秩序の検出を目指す。 
 
 
 

図 5. GPt6Al3 の磁化率の温度変化は磁場が
ハニカム面に垂直な時 TN = 7.3 K 以下で跳
ね上がり，1.8 K での磁化曲線（挿入図）は
0.1B/Gd の自発磁化を示す[9]。 

図 6. SmPt6Al3の共鳴X線散乱実験で決

められた反強磁性構造[10]。 

図 7. RPt6Al3 の希土類原子 R のハニカム

構造は Pt 三角形を内包するので，最隣接

RR の中点では反転対称が失われ，破線

で示す 2 回回転軸を有する。この条件で

は DM 相互作用が活性となる[10]。 
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