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研究成果の概要（和文）：正方晶希土類三元化合物HoRh2Si2は，いわゆる“成分分離逐次磁気転移”（磁気モーメント
のｃ軸成分とab面内成分が異なる温度で独立にそれぞれ秩序化する転移）を示す。この転移の起因解明のために，純良
単結晶を育成し，それを用いて，磁気的測定，比熱測定，弾性定数測定および中性子散乱実験を行った。その結果，こ
の化合物では，フラストレーションが起こっており，四極子相互作用が重要な役割を果たしていることが分かった。

研究成果の概要（英文）：The teragonal rear earth ternary compound HoRh2Si2 shows so-called "a successive c
omponent-separated magnetic transition"; that is, independent orderings of the c- and ab-component of magn
etic moments occur at different temperatures. In order to elucidate the origin of this transition, measure
ments of magnetization, magnetic susceptibility, specific heat, elastic constants and neutron diffraction 
were performed on single crystal compounds with good quality. From the results, it was found that a frustr
ation occurs in this compound and quadrupolar interactions play an important role for the transition.
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１．研究開始当初の背景 
“成分分離逐次磁気転移”とは，一軸磁気異
方性を持つ（六方晶など）化合物磁性体等に
おいて，磁気モーメントのｃ軸成分と ab 面
内成分が異なる温度で独立にそれぞれ秩序
化する転移のことである。したがって，中間
温度領域で，磁気モーメントのｃ軸成分のみ
が秩序化し，a-b面内成分が無秩序である“部
分成分磁気秩序相”が現れる。これは，フラ
ストレーションが引き起こす特異な現象の
一つであると考えられている（磁性イオンに
複数の相互作用が働き，それらが競合し，複
数の安定な磁気的状態がほとんど同じエネ
ルギーをもって存在できる場合がある。この
ような時，系は不安定な状態になり“フラス
トレーション”を起こす）。このような例と
して，三角格子反強磁性体 CsNiCl3[1]や
Shastry-Sutherland格子（正三角形と正方形
からなる格子）の DyB4[2]などがある。これ
らの化合物では，磁性イオンの幾何学的配置
により磁気的相互作用等（DyB4 では，四極
子相互作用も関与）が競合しフラストレーシ
ョンが起こり，磁気秩序を抑制するために，
不安定な部分的無秩序相が現れると考えら
れている。いずれにせよこれまでに報告され
ているほとんどの成分分離逐次磁気転移は
幾何学的フラストレーションによるもので
あった。 

幾何学的フラストレーションがありそう
にない単純な正方晶 HoRh2Si2単結晶の磁化
率の測定を行い，Fig.1 に示しているような
結果を得た。（我々は，正方晶 ThCr2Si2型の
三元化合物，1-2-2 化合物，の単結晶による
系統的な磁性研究を進めてきている。この化
合物系は，比較的簡単な結晶構造を持ちなが
ら，多種多様な物性を示すことから，新しい
現象を見出せる可能性を秘めた興味深い系
であると考えているからである。）この磁化
率の振る舞いは，DyB4 等の振る舞いと非常
によく似ている；ｃ軸方向とｃ(a-b)面内で，
別の温度で，磁気転移を示唆する明確なカス
プが見られる（これらの転移温度を，TN1, TN2

とする）。HoRh2Si2にも，“成分分離逐次磁
気転移”がおこっており， TN1>T>TN2 にお

いて，”部分成分磁気秩序相“が現れている可
能性が大であると考えられる。この起源とし
て幾何学的フラストレーションを考えるこ
とは難しいので，この振る舞いを理解するた
めには，これまでにない新たなメカニズムを
見出す必要がある。これは大変興味深い，重
要な課題であると考えられる。 
[1] N. Achiwa J. Phys. Soc. Jpn.  

27(1969)561. 
[2] R. Watanuki et al. J. Phys. Soc. Jpn. 

 74(2005)2169.  
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，希土類化合物が示す奇妙な
磁気的振舞いのひとつである“逐次成分分離
磁気転移”およびこの転移に伴って現れる
“部分成分磁気秩序相”の詳細および起因を
明らかにすることである。 
 
３．研究の方法 
基礎的な物性（磁気的，熱的，電気的（輸
送特性）等の振舞い）を測定し，その詳細
を明らかにし，以下に関する知見を得る； 
（１） 結晶場基底状態は？ 
磁化率，比熱および中性子非弾性散乱の結
果より決定できる。 
（２） 磁気的（スピン間）相互作用の役割
は？ 

非 磁 性 の Y 置 換 に よ る 擬 三 元 系
(Ho1-xYx)Rh2Si2の研究から 
（３） 軌道間（おもに四極子，さらに多極
子）相互作用の役割は？ 

四極子のない Gd 置換による擬三元系
(Ho1-xGdx)Rh2Si2の研究から 
（４） 軌道およびスピン自由度の関与は？ 
比熱，弾性定数および中性子回折等から 
（５） 各磁気相の磁気構造？ 
中性子回折から決定；部分成分秩序相にお
ける無秩序の存在を確認 
（６） フラストレーションが起こっている
か（上記の結果からわかる）？ 

 
４．研究成果 
（１）比熱測定より，磁気転移の存在確認お
よび転移の詳細を明らかにした； 

TN1=29.5 K, TN2＝12.1 Kにおいて比熱にλ
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Fig.1 HoRh2Si2単結晶の磁化率の温度依存 

Fig.2 HoRh2Si2単結晶の磁気比熱とエントロ
ピーの温度依存 

 



型の異常を観測した。したがって，これらの
転移は２次転移である。また，Tt=27.2 Kに
非常に鋭い一次転移を示唆する異常を見出
した。磁気エントロピーは TN2で，Rln４の
リリースが見られた，したがって，基底状態
は擬４重項であり，縮退が確認された。 
 
（２）様々な温度で磁化過程の測定を行い以
下のことを明らかにした。例として，Fig.3
に２Kにおける磁化曲線を示している。 
すべての方向において，明確な階段状のメタ
磁性転移が現れる。磁化容易方向は[001]方
向で，転移直後の磁化は 8.5Bで磁気モーメ
ントがｃ軸から傾いている（30°程度）。
TN2>Tでは，ｃ面内方向の磁化過程のメタ磁
性転移は消え，磁化過程は常磁性的になる。
この結果は，中間温度相では磁気モーメント
の ab 面内成分が無秩序である可能性を示唆
している。 
これらの結果から，B100-T 磁気相図を作った 
低磁場では，三相，高磁場側には二相の磁気
層の存在を見出した。 

 
 
（３）高磁場磁化過程を測定し，c 面内の
[100]方向および[110]方向の磁気相図を作
った。高磁場でさらなる転移を見出した 
(東京大学物性研究所金道研究室と共同) 
 

 
（４）超音波による弾性定数の温度依存の測
定を行った（新潟大学後藤グループとの共同
研究）。上記３つの転移温度において，すべ
てのモードにおいて弾性異常を観測した。特
に C44が TN2において強大なソフト化を示す
ことを見出した。この依存性をキュリーワイ
ス型の依存式で解析を行い，この化合物では
強的四極子相互作用が重要な役割を果たし
ていることを明らかにした。 
 

 
（５）中性子回折実験（日米協力中性子散
乱事業でオークリッジ国立研究所の HFIR に
おいて実験）により，以下のように各磁気相
の磁気構造を決定した； 
Ⅰ相（TN1>T>Tt）：k =(1/2,1/2,1/2),  M //c,  
2.3 B at 28 K 
Ⅱ相（Tt>T>TN2）：k =(0,0,1),  M //c,  7.5 B 
at 12 K 
Ⅲ相 （TN2>T）：k =(0,0,1),  M =9.7B は c
軸から 23°a軸方向に傾いている(at 5 K) 
また，Ⅱ相において明確な磁気散漫散乱を観
測した。このことは，磁気モーメントの ab
成分が無秩序になったことを意味しており，
この相でフラストレーションが起こってい
ることを明らかにした。 
 
（６）擬三元系化合物(Ho,Gd)Rh2Si2 および
(Ho,Y)Rh2Si2の転移温度の組成依存より，TN2

の転移には四極子相互作用が重要な役割を
していることを明らかにした。 
 
（７）中性子非弾性散乱実験を計画しており，
この系の磁気的相互作用等をより明確に評
価し，結晶場の評価とともに，フラストレー

Fig.3 HoRh2Si2単結晶の 2K（TN2>T）にお
ける正方晶の主軸方向の磁化曲線 

 

Fig.5 B100-Tおよび B110-T磁気相図 

Fig.4 B100-T磁気相図 

Fig.6 弾性定数の温度変化 



ション起源を明らかにしてく。 
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