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研究成果の概要（和文）： 

立方晶対称性がある一部のプラセオジム化合物では重い電子的異常が見られ、我々はその原

因を四重極相互作用等を起源とした異常ではないかと推論した。本研究では、プラセオジムお

よび整数量子数を持つ希土類の立方晶化合物を取り上げ、比熱、熱電能、磁化を中心とした実

験を行った。具体的には、PrMg3, PrPd3, PrCu4X, RSb, RFe2Zn20等の単結晶試料を作成し、磁気

と四極子等との相関について考察した。 

 
研究成果の概要（英文）： 

Interested in the praseodymium compounds showing the heavy-fermion-like behavior, 
we considered the origin of this property reflects the quadrupole moments. In this study we 
carried out the experiments of specific heat, thermo electric power, and magnetization of 
cubic rare-earth compounds with integer quantum number of rare earths. Anomalous 
properties of these compounds are analyzed taking into account of the coexistence of 
magnetic and quadrupole moments. 
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１．研究開始当初の背景 
高濃度近藤効果、重い電子、価数揺動等の

強相関電子系として、従来、精力的に研究さ
れてきたのはセリウム化合物を中心として、
サマリウム化合物、イッテルビウム化合物が
主であった。これらの希土類元素は常にクラ
マース二重項（または四重項）が存在し、こ
の二重項が伝導電子を介して縮退が解け、重
い電子等の強相関的異常現象が説明されて
きた。しかし、最近、プラセオジム化合物で

重い電子系ではないかと注目されている異
常物性が多く現れ、物性物理学の分野の中で
１つの熱いトピックスになろうとしている。
具体的には、既に多くのプラセオジム化合物
の研究が始まっていた。 
 
２．研究の目的 
そのような中で、我々は、立方晶の結晶対

称性を持つプラセオジム化合物で見られる
重い電子的異常は、実は、四重極相互作用等
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の多極子相互作用を起源とした異常ではな
いかと推論した。本研究では、プラセオジム
化合物で発現する異常の起源を、極低温での
比熱と熱電能を中心とした実験により明ら
かにすることを目的とした。 
我々は、プラセオジウム化合物の異常は立

方晶の結晶対称性での非磁性２重項基底状
態が原因となっているのではないか、との推
測から、更に一般的に、テルビウムやホルミ
ウム等の整数量子数を持つ立方晶希土類化
合物においても、非磁性２重項が基底状態に
ある可能性があり、同様な異常を発現するこ
とを実験的に明らかにすることを目的とし
た。 
 
３．研究の方法 
以上のような研究背景の中で、我々の得意

技術を活用し、次の実験に集中した。 
(1) 立方晶プラセオジム化合物として

PrInX2(X=Cu, Au, Ag), PrMg3, PrPd3 お
よ び 新 し い 立 方 晶 結 晶 の
PrCu4X(X=Au,Ag,Pd)の純良な単結晶試料
を育成し、熱電能 Sと比熱 C の低温での
測定から、S/T と C/T の相関関係を調べ
る。 

(2) 立方晶の結晶対称性のあるテルビウム
やホルミウム化合物の試料でも単結晶
を作製し、S/Tと C/Tの相関関係を調べ、
プラセオジム化合物と同様な異常があ
ることを調べる 

(3) プラセオジム化合物等の異常の起原を、
四重極子（多重極子を含む）が関与して
いるとの推測から、超音波による弾性定
数の測定、中性子散乱による実験をとお
して、国内外の研究室との共同研究を積
極的に推進する。 

 
４．研究成果 
(1) 低温で巨大電子比熱係数 C/Tをもつ立方

晶 PrMg3 の低温における熱電能係数 S/T
を測定し、PrMg3 は S/T がきわめて小さ
く、重い電子系でみられる C/T vs S/T
の関係が全く成立しないことを実験的
に明らかにし、巨大 C/T の原因を 4f 電
子の伝導電子との強相関によるもので
なく 4f 電子の多極子によるものである
と推測した。 

(2) 立方晶 PrPd3は 2 K 近傍に磁気転移があ
ることは既知であったが、今回 0.5 K
までの低温での磁場中比熱を測定し、磁
場中での異常な相図を明らかにし、この
原因についても四極子または多極子が
寄与している可能性があることを指摘
した。 

(3) 立方晶PrCu4Auについて基礎物性を測定

し、磁気転移温度(2.5 K)以上の温度で大

きい比熱の裾をあること、TNまでのエン

トロピーが小さいこと、等のことから重

い電子系物質と類似しているが、熱電能

の測定から、重い電子系的な振る舞いは

所謂伝導電子との強相関が原因でないこ

とを提案した。 

(4) AuをAgで置換した同じく立方晶PrCu4Ag
の単結晶試料の作製に成功し、電気的・
磁気的・熱的な基礎的物理量の結晶方位
依存性を測定した。単結晶による詳細な
実験研究をしたにも関わらず、未知の
種々な異常性により現在のところ研究
発表に至っていない。議論・解析を深め
て早急に研究成果としてまとめたい。同
型の NdCu4Agの単結晶試料作製にも成功
し、結晶方位依存性を含んだ詳細な磁場
中比熱などの実験研究により相図を確
定した。 

(5) 非クラマース元素の立方晶 Ho 化合物に
も挑戦し、HoSb、DySb の単結晶試料を作
製し、これによる詳細な磁化、磁場中比
熱の結晶軸方向依存性の測定、および、
磁歪、熱膨張の詳細な結晶磁気異方性を
実験的に明らかにした。この物質は 5.4 
K に反強磁性転移を示し実験結果の解析
から、基底状態は非クラマース 2 重項、
第 1 励起状態がΓ4の 3 重項であり、エ
ネルギー間隔が 5 Kほどの擬 5重項であ
ると推測し、磁気モーメントと 4極子モ
ーメントの共存による異常として秩序
相の解析を行っている。 

(6) 更に、非クラマース元素の立方晶 Ho 化
合物 HoFe2Zn20と HoRu2Zn20にも挑戦した。
Zn flux により単結晶試料作製に成功し、
詳細な実験がスタートした。参照試料と
して DyFe2Zn20、YFe2Zn20の単結晶試料作
製にも成功した。この物質については
Grenobleの Institut Néelとの共同研究
の進めており、HoFe2Zn20については上海
で開催されたセミナーで成果を発表し、
また、DyFe2Zn20については 2012年の ICM
に成果を公表する計画である。 

 

写真は、flux 法により作成された DyFe2Zn20

の単結晶試料。小さな 1目盛りが 1mm. 
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高山弥生，三浦唯，張帥，石川義和，田
山孝  

⑥ CeRu2Si2希釈・置換系の極低温熱電能  

田中智也，岩城徹，水島俊雄，田山孝，
石川義和，桑井智彦  

⑦ 反強磁性量子臨界点近傍の Ce 系化合物
における極低温域の熱電能と比熱の相
関  
桑井智彦，岩城徹，舟根真由美，竹内道
雄，水島俊雄，田山孝，石川義和，福原
忠  

⑧ Ce 系重い電子系化合物(Ce1-XGdX)Ni に
おける RKKY 相互作用と Kondo 効果  
矢野一雄，西村克彦，石川義和，大田剛
司，佐藤清雄  

⑨ メスバウアー効果による La0.83Fe4Sb12
の鉄原子の格子振動の研究  
田村一郎，池生剛，水島俊雄，石川義和  

⑩ カゴメ型格子ヘビーフェルミオン反強
磁性体 CePdAl の単結晶 NMR  
小山田明，西山昌秀，伊藤哲明，前川覚，
石川義和，Andreas Donni，北澤英明  

2010/03/20－23 日本物理学会 第 65 回年
次大会 岡山大学 
① 重い電子系物質 (Ce-Gd)Ni における

RKKY 相互作用の組成依存性  
矢野一雄，西村克彦，田尻佑太，石川義
和，大田剛司，佐藤清雄  

2010/11/27 日本物理学会 北陸支部 富山
大学理学部 
① 反強磁性体 NdCu4Ag の低温磁化および

熱膨張測定 
高山弥生，三浦唯，張帥，石川義和，田
山孝 

② Ce 系中間原子価物質の極低温熱電異常 
舟根真由美，竹内道雄，水島俊雄，田山
孝，石川義和，桑井智彦 

③ CeRu2Si2 希釈・置換系の極低温領域熱
電能 
田中智也，水島俊雄，田山孝，石川義和，
桑井智彦 

④ 六方晶 PrCu4Al の単結晶作製と結晶磁
気異方性 
仲原磨子，張帥，桑井智彦，田山孝，水
島俊雄，石川義和 

⑤ 立方晶 HoSb の単結晶の磁化と比熱 
宇尾竜一，田山孝，張帥，水島俊雄，桑
井智彦，石川義和 

2010/12/9-11 中性子科学会年会 仙台 
① Pr 4f2系における電子状態の中性子散乱

研究および東北大学理学部分光器
TOPAN の更新計画 
岩佐和晃，小林拓希，斉藤耕太郎，富安
啓輔，鬼丸孝博，松本圭介，高畠俊郎，
張帥，石川義和 

2009/9/25-28 日本物理学会 秋季大会 熊
本大学黒髪キャンパス 
① 立方晶 NdCu4Ag の磁場中比熱  

張帥，水島俊雄，桑井 智彦，田山 孝，
石川 義和  



 

 

② 量子臨界点近傍の Ce 系化合物における
極低温域熱電能と比熱の相関  
岩城徹，岡本絵美，石川義和，水島俊雄，
福原忠，桑井智彦  

③ メスバウアー効果による不完全充填ス
クッテルダイトの空孔隣接鉄原子の熱
振動  
田村一郎，池生剛，水島俊雄，石川義和  

④ (Ce1-xGdx)Ni (x=0.50-0.90)における磁
気秩序と RKKY 相互作用  
矢野一雄，田尻佑太，西村克彦，石川義
和，大田剛司，佐藤清雄  

2009/3/27-30 日本物理学会 第 64 回年次大
会 立教大学 
① (Ce1-XGdX)Ni (X=0.10-0.20)における磁

気秩序の発現と磁性  
矢野一雄，西村克彦，石川義和，田尻佑
太，佐藤清雄  

2009/11/22 日本物理学会 北陸支部 金沢
大学 
① 価数転移を示す Yb0.9Y0.1In Cu4の高圧

下磁化測定 
二本松浩文，光田暁弘，石川義和，山
田将貴，O.Kolomiyets，後藤恒昭，張
維，太田寛人，吉村 一良 

② 重い電子系 YbCu5-xAgx (0≦x≦1.0)の
熱電能測定 
山内清典，光田暁弘，石川義和，辻 直
人，吉村一良 

③ 価数不安定な反強磁性体EuPt2Si2の極
低温比熱及び電気抵抗 
家高宣幸，竹内道雄，池生剛，光田暁
弘，桑井智彦，石川義和 
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