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研究成果の概要（和文）：2つの正四面体が重心を共有して入れ子になった星型四面体が頂点共有で繋がった3次元ネッ
トワーク「星型四面体格子」は、新しいタイプのフラストレート格子である。ηカーバイド化合物では磁性原子がこの
星型四面体格子を組んでおり、新しい現象が期待できる。我々は、ηカーバイド化合物Fe3Mo3NとFe6W6Cの磁性を様々
な実験手法(磁化、電気抵抗、熱伝導、熱膨張、磁歪などの各種マクロ物性測定とmuSR測定)を駆使して調べた。その結
果、(Fe3Mo3N) 強磁性量子臨界現象とフラストレーション起源のスピン凍結現象の共存、(Fe6W6C) 星型四面体の2つの
四面体に起源を持つ2段階スピン凍結現象、を発見した。

研究成果の概要（英文）：The stella quadrangula lattice, which is a cornner-shared netwark of stella quadra
ngula units consisting of two nested tetrahedra with same center of gravity, is a novel frustrated lattice
. In the eta-carbide compounds, the magnetic 3d atoms form the stella quadrangula lattice, and hence, new 
phenomena caused by the new geometric magnetic frustration are expected. We investigated two eta-carbide c
ompounds, Fe3Mo3N and Fe6W6C, by means of magnetization, electrical resistivity, thermal conductivity, the
rmal expansion, magetostriction, and muSR experiments, and discovered intriguing phenomena. 
Fe3Mo3N shows a ferromagnetic quantum critical behavior as well as a random spin freezing, indicating the 
ferromagnetic order is suppressed by the geometric frustration. Fe6W6C shows a successive spin freezing ca
used by the geometric frustration originating from two tetrahedra in the stella quadrangula. These results
 are caused by the inherent frustration of the stella quadrangula lattice. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 正三角形や正四面体をユニットとするフ
ラストレート格子では、その格子の幾何学に
よりエネルギーを最小とするスピン配列に
縮退が生じる。そのため長距離磁気秩序が抑
制され、低温まで生き残った強いゆらぎによ
り、様々な興味深い現象が発現する事が知ら
れている。特に、磁性を担う電子が各原子に
局在した局在スピン系では、実験・理論の両
面から幅広い研究がなされており、スピン液
体、スピングラス、スピンアイスなどの長距
離秩序を伴わない基底状態や、螺旋秩序やス
カーミオン格子など、異常な構造を持つ長距
離秩序が実現すること、その基底状態からの
特色ある励起(スピン分子、磁気モノポール、
etc.)、が報告されている。 
 一方、磁性電子が物質中を遍歴する遍歴電
子(金属)磁性体における磁気フラストレーシ
ョンの効果については、理解できている事は
少ない。遍歴電子系では、磁性を担う電子の
波動関数は拡がっているため、格子の幾何学
という局所的な性質は反映されにくく、局在
スピン系ほど顕著なフラストレーション効
果は発現しにくい、と考えられている。その
ため、フラストレート格子を持つ場合でも、
多くの遍歴電子磁性体では特別な事は起こ
らない。しかし、ごく一部の例 (YMn2, 
LiV2O4)では、フラストレーションにより無
理矢理磁気秩序が抑制された結果、強い磁気
ゆらぎが生じ、それが遍歴電子系に作用した
結果、電子の有効質量が重くなる重い電子状
態が観測されている。しかし、その例は少な
く、この様な重い電子状態がフラストレート
系で普遍的に現れるのか、他にどんな特異な
現象が現れるのか等、分かっていない事が多
い。 
 
２．研究の目的 
 
 本課題では、遍歴電子フラストレーション
を研究するために、ηカーバイド化合物に着
目して研究を行った。 
 ηカーバイド化合物は空間群 Fd-3m の立
法晶系に属する結晶構造を持ち、磁性を担う
原子は16dサイトと32eサイトに入っている。
これら磁性原子間の距離は短く、磁性電子は
結晶中で遍歴電子として振る舞う。 
 また、磁性原子の入る 16d, 32eサイトを繋
ぐ副格子は星型四面体格子という新しいタ
イプのフラストレート格子を形成している。
星型四面体は、16dサイトが作る正四面体と
32e サイトが作る正四面体が重心を共有して
入れ子構造をとった多面体であり、その星型
四面体ユニットが頂点共有をして 3次元的に
繋がった格子が星型四面体格子である。この
格子は、16dサイトが作るフラストレート格
子として良く知られるパイロクロア格子の
各四面体の中に、32e 正四面体が貫入された
格子とも看做すこともできる。そのため、星

型四面体格子には、パイロクロア格子で期待
されるフラストレーションに加えて、32e 正
四面体が持つ局所的なフラストレーション、
さらに16d-32eボンドの相互作用との競合に
よるフラストレーション、という複数のフラ
ストレーションが共存している。 
 我々は、この新しいタイプのフラストレー
ト格子を持つ遍歴電子磁性体であるηカー
バイド化合物 Fe3Mo3Nおよび Fe6W6Cにつ
いて、星型四面体格子由来のフラストレーシ
ョンに起因した新現象の発現を期待して
様々な実験を行った。 
 
３．研究の方法 
 
 研究は、磁化、電気抵抗、熱伝導率、熱膨
張、磁歪などの各種マクロ測定、および
muSR、メスバウア分光などのミクロ測定を
駆使して行った。各種マクロ測定およびメス
バウア分光測定は、研究室所有の装置を使用
して行った。特に、熱伝導率、熱膨張、磁歪
測定は、本課題遂行中に装置を自作して行っ
た。muSR実験は、イギリスの RIKEN-RAL
のミュオン施設にて、零磁場および縦磁場中
で行った。 
 
４．研究成果 

 
 Fe3Mo3Nでは、強磁性量子臨界現象とスピ
ングラス様のスピン凍結が同時に観測され
た。 
 量子臨界現象としては、本課題では、特に
熱伝導率の温度依存性に顕著な振舞が見ら
れた。比熱や電気抵抗の非フェルミ液体的振
舞は既に観測していたが、電気抵抗と熱伝導
率の温度依存性からローレンツ比(L/L0)の温
度依存性を出すと、60 K 付近で 1 に漸近す
る通常金属で期待される Wiedeman-Franz
則が見られたが、より低温で 1から大きくず

図 1 Fe3Mo3N のローレンツ比の温度依存
性。点線は 100 K – 160 Kの温度範囲の実
験データをフィッティングしたもので、T = 
0 Kで１に漸近していく振舞を示している。 

 



れ、0 Kで約 0.5に向かっていく振舞が見ら
れた(図 1参照)。この様なL/L0の振舞は、SCR
理論等で予測された強磁性量子臨界現象の
一つである。 
 また、低磁場での磁化の温度依存性には、
約 70 K 以下で零磁場冷却(ZFC)と磁場中冷
却(FC)とで異なるスピングラス様振舞が観
測された。muSR実験でも対応する温度でミ
ュオン緩和率に異常が見られており、グラス
様スピン凍結が起こっている事は間違いな
い。この温度では電気抵抗には何の異常も観
測されないが、熱伝導率にはカスプ様の異常
が現れた。熱伝導率は電気抵抗に比べフォノ
ン異常を敏感に捉えることができる事を踏
まえると、このスピン凍結は個々のスピンが
独立に凍結していると考えるよりも、例えば、
32e 正四面体内のスピンが強く結合し格子が
ひずみ、その 32eスピンクラスターが凍結し
たクラスターグラス様状態であると考える
方が適している事を示している。 
 Fe3Mo3Nの様な、元素置換などの露なラン
ダムネスの無い系で観測されるスピン凍結
現象は、フラストレート系の顕著な特徴であ
り、同時に観測される強磁性量子臨界現象が
フラストレーション起源である事を強く示
唆している。本来、強磁性は幾何学的フラス
トレーションによって抑制される事は無い。
しかし、星型四面体格子では 2つの四面体が
入れ子構造になっていることにより、強磁性
も抑制され得る。つまり、この現象は星型四
面体格子特有のものであり、それが遍歴電子
系に作用した結果、と看做せる。 
 Fe6W6Cでは、20 Kと 150 Kに分離した 2
段階のスピン凍結現象を発見した。この 2段
階のスピン凍結現象は、低磁場磁化率の ZFC
と FC の分岐(図 2 参照)、交流磁化率の散逸
成分の出現、muSR実験で観測されるミュオ
ン緩和率の温度依存性の異常、などから明確
に観測された。 
 この 2段階スピン凍結現象も、星型四面体
格子が 2つの四面体の入れ子構造であること
に起因した現象であり、やはり星型四面体格
子特有の現象である、と考えられる。実験結
果、特にミュオン緩和率の詳細な解析から、
高温でまず 32e正四面体内のスピンだけが強
く結合して 32eスピンクラスターを形成し超
常磁性状態となり、低温でパイロクロア格子
上の 16dスピンが、パイロクロア格子の持つ
フラストレーションによってグラス様にス
ピン凍結している、と考えられるからである。 
 さらに、低温のグラス様スピン凍結状態で
は、通常の局在スピン系のスピングラスやク
ラスターグラスでは観測されない、メタ磁性
を発見した。このメタ磁性は、YCo2などの遍
歴電子メタ磁性転移で観測されるものと同
程度の大きな磁気体積効果が磁歪測定で観
測されており、遍歴電子系(におけるスピン凍
結状態)特有の現象と考えられる。おそらく、
Fe6W6C は遍歴電子系であるために、低温の
スピン凍結状態での各 Fe スピンは量子効果

により縮んでおり、磁場によりその縮みが解
消され、大きな磁気体積効果を伴うモーメン
ト誘起型のメタ磁性が起こっているのだと
解釈している。 
 以上の、Fe3Mo3N、Fe6W6Cで観測された
現象はいずれも、遍歴電子系における(星型四
面体に内在した新しいタイプの)フラストレ
ーション効果によるものと解釈でき、非常に
興味深く、現在論文にまとめているところで
ある。 
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