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研究成果の概要（和文）：これまであまり研究例のないf電子系（希土類やアクチナイドを含む化合物系）にお
ける非従来型の異常ホール効果（AHE）についての知見を得るため、幾何学的フラストレーションを有する化合
物系であるR6Pd13X4（R = 希土類, X = Zn, Cd）と、R6Mg23Z（Z = 第14, 15族元素）を対象とした系統的な物
性測定を行った結果、これらにおいてはAHEが観測されなかった。さらに、幾何学的フラストレーションを有す
る新しいf電子系化合物の物質探索を行った結果、CeMgZn2やCeMgInなどを見出し、これらがフラストレーション
の影響を強く受けた磁性と伝導を示すことが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Although some d-electron compounds have been known to exhibit unconventional
 anomalous Hall effect (AHE), few f-electron compounds have been reported to exhibit AHE. In this 
study, physical property measurements of R6Pd13X4 (R = rare earths, X = Zn, Cd) and R6Mg23Z (Z = 
group 14 or 15 elements) whose R ions form geometrically-frustrated lattices have been performed to 
examine the similarities and differences of AHE between d- and f-electron compounds. However, it was
 found that these compounds do not exhibit AHE. Searching for new f-electron compounds with 
geometrical frustration has been performed concurrently and some new compounds such as CeMgZn2 and 
CeMgIn have been found to exhibit magnetic and transport properties strongly affected by 
frustration.

研究分野：磁性物理学

キーワード： 非従来型異常ホール効果　f電子系化合物
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究で扱った化合物系においてAHEが観測されなかったことは、幾何学的フラストレーションはAHEが出現す
るための必要条件ではあり得ても十分条件とは言えず、その出現には反強磁性構造の対称性など、別の条件が必
要であることが分かった。このことは、AHEを示す化合物の物質探索に何らかの指針を与えるはずである。さら
に、本研究で見出した複数の新化合物は、f電子系におけるフラストレーションと、それに伴う物性発現とい
う、これまで研究例が十分ではなかった観点を調べるための新しい舞台を提供したと言える。

※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（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 強相関分野における f 電子系と d 電子系は、二大研究対象であると同時に相補的な関係にあ
る。すなわち、一方の系が研究の主体の現象を、他方の系で実測すれば、現象に対する理解が深
まるだけでなく、新しい物理概念の創出にもつながり得る。 
 これまで一方の系が研究の主体であった現象の一つが、幾何学的フラストレーションを有す
る反強磁性体が示す、非従来型の異常ホール効果（AHE）である。自発磁化を持たない反強磁性
体は、一般にゼロ磁場下では磁化に由来するホール効果（従来型の異常ホール効果）を示さない。
しかし、隣接スピンと 120°の角度をなすことでフラストレーションと折衷した反強磁性構造を
取る場合は、磁化に由来しない異常ホール効果、すなわち AHEを示し得ることが理論的に予測
され、実験的にもMn3Snのような一部の d電子系化合物が大きな AHEを示すことが見い出され
ている。ところが、フラストレーションを有する化合物の多くが d電子系酸化物（絶縁体）で導
電性化合物が少ないため、AHE の実証例も少数の導電性の d 電子系が中心であり、理論研究と
の対比も十分ではない。f電子系と d電子系の相補性を考慮すると、これまでほとんど例のない
導電性の f電子系による AHEの実証が、その発現機構の理解に大きく寄与する可能性がある。 
 このような背景の下、研究代表者は f電子系の物質探索を推進してきた結果、立方晶の新しい
物質系である R6Pd13X4 (R = 希土類, X = Zn, Cd) と、R6Mg23Z (Z = 第 14, 15族元素) の結晶構造
が、磁性を担う R が正八面体の副格子をなすという、三次元的な幾何学的フラストレーション
を有することに注目した。そして、これらが実際にフラストレーションの影響を強く受けた反強
磁性秩序を示すことを見出した。そのため、「AHE の性質は、f電子系と d 電子系でどのように
類似し、どのように異なるのか」という問題についての重要な知見が、R6Pd13X4と R6Mg23Zの磁
性と伝導を詳細に調べることで得られると考えたことが本研究を開始する動機となった。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では、幾何学的フラストレーションの影響を強く受けた磁性を示す f電子系化合物であ
る R6Pd13X4と R6Mg23Zを対象に、構成元素である R, X, Zを変化させた時の AHEを系統的に検
証する。そして、Mn3Sn などの d 電子系の AHE や、理論予測との比較検討によって、f電子系
における AHEの性質を浮き彫りにすることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
 R6Pd13Zn4と R6Mg23Zは、ZnとMgという高蒸気圧の金属を含むため、耐圧性容器内に構成元
素を密封した状態で加熱することで試料作製を行う必要がある。本研究では、高融点、かつ他の
元素との反応性が低い金属である Mo、または Ta で作られたるつぼ内に構成元素を化学当量比
（あるいは化学当量比から数%程度増減させた比）で密封し、950℃～1200℃の温度で構成元素
を融解後、650℃～750℃で一週間程度の熱処理を行うことで多結晶試料作製が行われた。 
 得られた多結晶試料を用いて、磁化、比熱、電気抵抗率の測定を行って物性を評価後、以下の
手順で AHEを検証した。まず、ホール抵抗H = VH·t/I （VH：ホール電圧、I：電流、 t：試料の
厚さ）の、一定温度下での磁場 Hに対する依存性を測定する。そして、H = R0H + 4RSM + AHE 
（第一項：正常ホール係数 R0の項、第二項：磁化Mに比例する従来型異常ホール係数 RSの項、
第三項：AHEの項）という式と、H, Mの実験結果を対比してAHEの寄与を見積もった。 
 
 
４．研究成果 
(1) Ce6Pd13Zn4のホール効果 
 図１に Ce6Pd13Zn4のホール抵抗Hの磁場依存性を示す。Ce6Pd13Zn4は TN = 3.3 K以下で一部の
スピンが常磁性状態に留まる反強磁性構造を取り、TN' = 1.3 K 以下で 120°の反強磁性構造を取
ると推測されていた。そのためHの測定は、0.43 K（T < TN'）、2.5 K（TN' < T < TN）、4.2 K（T > 
TN）の三つの温度で行われた。常磁性状態である 4.2 KでのHは、磁場の増加に従ってなだらか
に増加する。一方、反強磁性状態でのHも磁場によって増加するが、2.5 KのHは 2 ~ 3 Tの磁
場で肩を示し、0.43 KのHは 3 Tで極大を示す点が 4.2 Kでの挙動と異なる。反強磁性状態で見
られる肩や極大は正常ホール効果によっては説明出来ず、異常ホール効果（従来型、もしくは非
従来型）の存在を示唆する物である。特に 0.43 KのHに見られるような極大は、f電子系化合物
である UCu5でも見られ、その出現が従来型の異常ホール効果ではなく、AHEに起因すると報告



されている。しかし 1.8 K（TN' < T < TN）
での磁化 M の磁場依存性が 3.5 T で折
れ曲がりを示すことを考えると、反強
磁性状態で現れたH の肩と極大は、
AHE によって出現したものではなく、
磁場印可による反強磁性状態から常磁
性状態への遷移に対応した磁化の変
化、すなわち、従来型の異常ホール効果
によって出現したものである可能性も
考えられる。Hの肩や極大が従来型、非
従来型のどちらの異常ホール効果に起
因するのかについて定量的に考察する
ために、「３．研究の方法」で示した式
の右辺第二項までを考慮した式を用い
て実験結果のフィッティングを行っ
た。ここで、RS =  + （ と は定
数、は電気抵抗率）と表され、R0, ,   
がフィッティングパラメーターであ
る。図１に青の実線で示したのが 2.5 K
でのフィッティング結果であり、2 ~ 3 
Tの肩が再現されている。また、赤の実
線は 0.43 K でのフィッティング結果で
あり、3 T の極大が再現されている。従
って、Ce6Pd13Zn4のHには AHE の寄与
が見られず、その磁場依存性は正常ホー
ル効果と従来型の異常ホール効果のみ
によって説明できると言える。 
 
(2) その他の R6Pd13Zn4のホール効果 
 本研究で作製した Pr6Pd13Zn4は、0.4 K
以上で磁気転移を示さなかったため、
AHE の出現は期待出来ない。実際に、
Pr6Pd13Zn4のホール抵抗Hは、最低の測
定温度である 0.5 Kにおいても、図２に
示すように磁場印可によって直線的に
増加するのみであった。一方、Sm6Pd13Zn4

は、26 Kと 7.5 Kで強磁性的な相転移を
示し、3.5 K で反強磁性的な相転移を示
すことが分かったため、3.5 K 以下では
AHEが出現しうる状況にある。しかし、
常磁性状態と磁気秩序状態とでH の磁
場依存性にほとんど差が見られず、最低
の測定温度である 0.5 Kにおいても、図
２に示すようにH は磁場印可によって
直線的に増加するのみであった。従っ
て、Sm6Pd13ZnのHに対しても AHEの
寄与が見られないと言える。 
 
(3) R6Mg23Zのホール効果 
 Ce6Mg23Geと Ce6Mg23Siは、それぞれ
1.6 K と 1.2 K で反強磁性転移を示すこ
とを報告していた。本研究ではさらに、
Pr6Mg23Ge と Nd6Mg23Ge が、それぞれ
6.4 Kと 12.5 Kで反強磁性転移を示すこ
とを明らかにした。図３にこれら四化合
物の反強磁性状態におけるホール抵抗
Hの磁場依存性を示す。四化合物とも、
常磁性状態でのH が磁場の増加に従っ
て直線的に減少するのに対し、図３に示した反強磁性状態での Ce6Mg23Ge、Pr6Mg23Ge、Ce6Mg23Si
のHは、それぞれ 1.7 T、2.7 T、2.6 T付近を中心とした肩を示す。このような肩の出現は、(1)に
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図１：Ce6Pd13Zn4のホール抵抗の磁場依存性 
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示した Ce6Pd13Zn4の場合と同様に、AHE によるものではなく、磁場印可による反強磁性状態か
ら常磁性状態への遷移に対応した磁化の変化、すなわち、従来型の異常ホール効果によって説明
可能である。一方、Nd6Mg23Ge のHは肩を示すことなく、磁場の増加に伴ってなだらかに減少
している。Nd6Mg23GeのHが肩や極大を示さないのは、AHEの寄与が見られないことに加えて、
反強磁性状態から常磁性状態へ遷移する磁場が 9 Tよりも大きく、従来型の異常ホール効果の変
化も見られないためであると考えられる。 
 
(4) フラストレーションを有する f電子系化合物の物質探索 
 R6Pd13X4と R6Mg23Zにおける AHEの検証と並行して、フラストレーションを有する他の f電
子系化合物の物質探索を行った結果、以下の成果を得た。 
① 立方晶化合物 CeMgZn2 

 磁性を担う Ce を頂点とする正四面体が一辺を共有して並んだ構造を持つ立方晶化合物
CeMgZn2を見出した。そして、CeMgZn2が TN1 = 5.4 Kと TN2 =3.1 Kで反強磁性転移を示し、3 
T以下の磁場下で少なくとも四つの磁気秩序相を持つことを明らかにした。立方晶化合物にも
かかわらずこのような複雑な磁気秩序状態を示すことは、幾何学的フラストレーションの強
い影響が存在することを示唆する。CeMgZn2についてもホール抵抗Hの測定を行った結果、
AHEの寄与は確認されなかった。 
② 六方晶化合物 RTX（R：希土類、T：遷移金属や Inなど、X：PbやMgなど） 
 ZrNiAl 型の六方晶化合物である RTX は、 R が歪んだカゴメ格子をなすことで幾何学的フ
ラストレーションを有することが知られている。このうち、Tや XがMg, Pb, Inなどの低融点
かつ高蒸気圧の元素である化合物については、その存在が知られながらも、試料作製の困難さ
から基礎物性が不明な物が数多く残っていた。本研究ではこのうち、RMgIn, RPdPb, RAgMg, 
RPdZn、RPdMg の五種類について純良な多結晶試料を作製することに成功し、その基礎物性
を解明した。特に RMgInは、逐次反強磁性転移や、近藤効果（f電子の持つ磁気モーメントが
伝導電子によって遮蔽される現象）に起因しない電気抵抗率の極小現象など、フラストレーシ
ョンの強い影響を受けた磁性と伝導を系統的に示す化合物系であることが明らかとなった。
今後、RTX系化合物の単結晶作製を行い、それを用いた AHEの検証を行う予定である。 
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