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研究成果の概要（和文）：本研究では多数のUおよび希土類化合物におけるスピングラス(SG)現象の外場制御効
果を観測した。特に、元素組成及び外部磁場の制御効果を調べるために、SG物質であるU2Pd1+xSi3-x系多結晶及
びCe2CuSi3単結晶を合成し、1.8Kまでの物性測定を行った。その結果、Si含有量の増加と共にU2Pd1+xSi3-xのSG
転移温度は降下することを明らかにした。量子臨界状態を達成する可能性が高い元素組成を見つけた。まだ、
Ce2CuSi3の低温SG特性は磁場により変化することを確認した。特に、SG転移温度は磁場の増加と共に低温側に移
動し、1.4kOe付近で量子臨界状態を実現する可能性が考えられる。

研究成果の概要（英文）：Evident effects of element composition and external magnetic field on the 
spin glass behavior are observed for many ternary uranium and rare earth compounds. In particular, 
spin glass system U2Pd1+xSi3-x polycrystals and Ce2CuSi3 single crystal are synthesized and their 
basic physical properties are measured down to 1.8 K. As a result, the spin glass transition 
temperature of U2Pd1+xSi3-x decreases as the Si content increases. The optimum Si content that is 
highly likely to achieve a quantum critical state for U2Pd1+xSi3-x is found. On the other hand, it 
is confirmed that the spin glass characteristics of Ce2CuSi3 is changed by the external magnetic 
field. The spin glass transition temperature of Ce2CuSi3 moves toward the low temperature side as 
the external magnetic field increases, and there is a large possibility to achieve a quantum 
critical state near 1.4 kOe.

研究分野： 固体物理
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

近年、近藤効果と RKKY 相互作用の競合

に起因する強磁性や反強磁性の量子臨界物

質が次々と発見され、量子臨界点近傍におけ

る電子状態の特異な挙動は盛んに研究され

ている。特に強相関電子系においては、フラ

ストレーションは重い電子系の量子臨界現

象をチューニングするもう一つのパラメー

ターとして注目されている。本質的な量子臨

界現象を理解するために、そのメカニズムの

究明は必要不可欠である。 

f 電子系スピングラス物質は、近藤効果

や RKKY 相互作用に加え顕著なフラストレー

ション効果を持ち、フラストレーションによ

る量子臨界現象を研究する上で最良の物質

群と言える。しかし、スピングラス挙動に関

する極低温までの研究例が少なく、第三種磁

気秩序と呼ばれるスピングラスの量子臨界

物質は今まで発見されていない。 

我 々 は こ れ ま で 、 f 電 子 系 NMAD

（nomagnetic atom disorder）化合物のスピ

ンフラストレーション効果、特に外場（磁場

や圧力、元素組成）によるスピングラス状

態の制御について研究を行ってきた。2:1:3

系など一連のウランおよび希土類化合物の

結晶育成に成功し、スピングラス、近藤効果、

長距離磁気秩序、長距離磁気秩序とスピング

ラス共存などの現象を見出し、それらの磁性

が外場に敏感であることを明らかにした。

NMAD スピングラスは伝統的なスピングラス

と異なり、規則的な結晶格子を形成している

磁性原子の間に、なぜスピングラス状態が形

成するのか、フラストレーションや近藤効果

と RKKY 相互作用との競合によりスピングラ

ス量子臨界状態が誘起できるのか、物性物理

学上大変興味深い。 

f 電子系化合物の物性研究は国内外で第

一線の研究者らに支えられ、長い伝統がある。

しかし、NMAD 構造に起因するスピングラス現

象に関する研究は極めて少ない。特に、磁気

量子臨界点近傍のスピングラス挙動につい

て研究はまだない。多くの強磁性や反強磁性

の U/Ce 化合物が量子臨界点近傍において新

奇な量子臨界現象を示すことを考えれば、外

場によってスピングラス物質が量子臨界

状態を示すことは想像に難くない。この

アイデアは、ウランおよび希土類 2:1:3 系

物質の最新の研究結果（外場制御によるスピ

ンクラスターの生成・成長、スピングラ

ス現象の誘起・消失など徴候を示す）に

裏付けられており、これらの化合物はス

ピングラス量子臨界物質の有力な候補で

あると考えられる。 

 

２．研究の目的 

NMAD 構造を持つウランあるいは希土類

化合物は、フラストレーションや近藤効果と

RKKY 相互作用との競合によって特異な磁性

が観測される。外場により、その競合効果の

制御は容易であり、長距離磁気秩序やスピン

グラス、量子臨界点など電子状態を連続的に

変えていくことが可能である。本研究は、

NMAD 構造を持つウランおよび希土類三元

化合物を主なターゲットにして、新規物質

を開発すると共に、 (1)スピングラス現象

の誘起・消失の外場制御を実現する。(2)

低温物性の観測によりスピングラス量子

臨界物質を探索し、新奇な臨界磁性の発見

と機構解明を目指す。 

 

３．研究の方法 

ウランは放射性物質であるため、試料の調

製や測定準備など取り扱い作業の安全性を十

分配慮しながら、次のような四つの過程を通じ

て研究を行った。  

(1) 物質探索と結晶育成 テトラアー

ク炉及び高温電気炉を用いて、引き上げ法と

フラックス法で試料を作製する。ターゲット物

質は以下の通りである。① 2:1:3系物質 R2TX3

（R=ウラン及び希土類元素、T=遷移金属、

X=Si、Ge、In)及びその派生する物質、② 

2:3:5 系物質 U2T3X5 (T=遷移金属、X=Si、Ge、

Sn)、③ 1:1:1系物質 URh1-xIrxGe。 

(2) 試料の品質評価 まず、粉末Ｘ線回

折と電気抵抗測定によって育成された試料

の品質を評価し、結晶構造および格子定数

を決定する。Ｘ線ラウエカメラを利用して結

晶軸を決定し、放電加工機により試料を整形す

る。また、構造および結晶品質の評価として、

TEM・SEM 観察および化学分析を行う。 
(3) 物性測定 電気抵抗、磁気緩和、

比熱、ac と dc 帯磁率、磁気メモリ効果な

ど基礎物性の測定は基本的に金研大洗セン

ター、金研低温センターおよび金研 α 放射体

実験室に設置された SQUID、PPMSおよび磁場中

低温伝導特性測定装置を利用する。なお、

高磁場磁化の測定は物性研の国際超強磁場

科学研究施設で行う。 

(4) データ解析・物性考察 データ解析

は主に電気抵抗、比熱、磁化率の温度、磁

場、圧力依存性から、各物理条件下の電子

状態を調べる。現存の理論を用いて、実験

結果を定性的あるいは定量的に分析する。

特に、外場制御によるターゲット試料はス

ピングラス磁気秩序から非磁性状態までの

変化過程を究明するために、各物理状態を

特徴づけるパラメーターを決める。外場の

制御効果を明らかにする。 

 

４．研究成果 

本研究では、新規スピングラス物質を

探索すると共に、2:1:3、1:1:1、2:3:5 系

化合物を主なターゲットに選択し、新規

物質を含む多数の多結晶或は単結晶試料



を育成した。それらのスピンフラストレー

ション効果に関連する基礎物性の測定を行

った。以下で、多結晶 U2Pd1+xSi3-x系物質及び

単結晶 Ce2CuSi3 の実験データを中心にして、

本研究で得られた主な成果について述べる。 

（1）U2Pd1+xSi3-x系 

六方晶構造を持つ 2:1:3 ウラン化合物

U2PdSi3は典型的な NMAD スピングラス物質で

ある。本研究では、Pd と Si の仕込み量を

変えて、U2Pd1+xSi3-x系の化合物（x=0, ±0.1, 

±0.2, ±0.3, ±0.4, ±0.5）を合成し、低

温磁化、磁化率、磁気緩和、磁気メモリ効果

など基礎物性を測定した。 例として、図１

に磁場中冷却（FC）後およびゼロ磁場中冷却

（ZFC）後 U2Pd1+xSi3-x（x=-0.1, 0, 0.2）の

dc 磁化率の測定結果を示す。以下のスピング

ラスの特徴を観測された。①低い外部磁場を

印加すると、シャープな磁化率ピークを示し

ており、何らかの磁気転移を示唆する。②帯

磁率のピークは外部磁場に敏感に変化する。

磁場増加と共にこのピークはプロードにな

り、ピークの位置は低温側に移動し、ピーク

の大きさは小さくなる。③特徴温度 Tf （ス

ピングラス転移温度）が存在する。T＜Tfの低

温側で FC と ZFC 磁化率曲線が分離し、明ら

かな不可逆磁性が現れる。④外部磁場が大き

くなると、Tfは低温側に移動する。その他、

長時間磁気緩和現象およびスピングラス特

有な ZFC 磁気メモリ効果などが観測された。 

図１に示すように、スピングラス転移温

度 Tf は元素の仕込み量により規則的に変化

する。組成パラメーターxは 0.3から0.3 ま

で変化すると、Tf は 20.7 K から 3.3 K まで

降下する。x=0.4 ではスピングラス転移は

1.8 K まで観測されておらず、その近傍で Tf

は絶対零度まで降下する可能性が高い 「図

2(a)」。まだ、スピングラス転移温度の外部

磁場の制御効果は顕著であり、U2PdSi3 (x=0)

の場合は 7 T程度の磁場をかけると Tfは絶対

零度に近づくことを期待できる「図 2(ｂ)」。 

（２）U2CuSi3 

Ce2CuSi3 は六方晶 AlB2 構造を持つ NMAD

物質である。これまでの比熱、磁化、ac と

dc 磁化率、磁気緩和の測定結果により、

Tf2.1 K付近で c面内および c軸方向におい

てスピングラス転移が発生し、典型的なスピ

ングラス効果が既に観測された。本研究では、

Ce2CuSi3 単結晶試料を利用して、外部磁場

（Hdc）中 ac 磁化率の温度および周波数依存

性の変化を測定した。例として、Hdc=20、50、 

140 Oeの外部磁場中 Ce2CuSi3 における c面内

の交流磁化率（実部）の測定結果を図３に示

す。スピングラスの典型的な特徴が観測され

た。ここでは、周波数=0.1 Hz の )(Tac の

ピーク温度 Tf はスピングラス転移温度と定

義する。外部磁場をかけると、Tf は Hdc=0 の

2.06 Kから Hdc=230 Oeの 1.81 Kまで移動し、

明らかな磁場依存性が観測された。Tf(H)曲線

図 2、(a)組成パラメーター x の増大と伴い

U2Pd1+xSi3-x におけるスピングラス相転移温度は

絶対零度に近づく。(b)外部磁場 Hの増大と伴い

U2Pd1+xSi3-x（ｘ＝0）におけるスピングラス相転

移温度は絶対零度に近づく。 
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図１、U2Pd1+xSi3-x の FC(open symbols)及び

ZFC(closed symbols)磁化率の温度および磁

場依存性。(a):x=0.2、(b):x=0、(c):x=-0.1。 

0 5 10 15 20 25 30 35 40
0.0001

0.0002

0.0003

0.0004

0.0005

0.0006
(a)

 ZFC

 FC

 

H: 0.01-4.0 T

M
/H

 (
em

u
/g

)

U2Pd1+xSi3-x  

(x=0.2)

 

 

T (K)

0 5 10 15 20 25 30

0.0001

0.0002

0.0003

0.0004

0.0005

 ZFC

 FC

 

H: 0.01-5.0 T

(b)

U2Pd1+xSi3-x 

 (x=0)

 

 

M
/H

 (
em

u
/g

)

T (K)

0 5 10 15 20 25 30
0.0000

0.0002

0.0004

0.0006

0.0008

0.0010

 ZFC

 FC

 

(c)

H: 0.01-1.0 T

M
/H

 (
em

u
/g

)

U2Pd1+xSi3-x 

 (x= 0.1)

 

 

T (K)



を 0 Kまで外挿すると、1.4 kOe 付近で Tf(H)

は絶対零度に近い、量子臨界状態を達成する

ことが期待できる「図 4(a)」。一方、ac磁化

率の解析結果により、スピングラス状態を評

価する動力学パラメーターは外部磁場の増

加により規則的に変化する。図 4(b)に示すよ

うに、スピングラス転移温度の周波数変化率 

Tf [=Tf/(Tlog)] は磁場の増加と伴う大

きくなり、スピンクラスターの形成・成長な

どスピングラス状態を変遷する可能性が考

えられる。これらの興味深い物性を究明する

ために、極低温までの物性測定、特に、Hdc=1.4 

kOe 付近で比熱および電気抵抗の測定により

比熱係数と抵抗係数 A を決定することが必

要である。 

（３）新規スピングラス/クラスターグラス

物質の探索 

① Pr2CuIn3は六方晶 CaIn2型構造を持つ

NMAD 化合物であり、これまで常磁性（4.2K

まで）物質と認識している。本研究でよく熱

処理した多結晶試料を用いて、詳細な基礎物

性を測定した。その結果、Tf5.4 K 以下で不

可逆磁性、長時間磁気緩和、交流磁化率の周

波数依存性などスピングラス効果が観測さ

れ、Pr2CuIn3 は典型的なスピングラス物質で

あることが確認した。 

② Er2PtSi3 と Ho2PtSi3 の多結晶試料を

作成し、Ba2LiSi3 型の斜方晶構造を持つ単相

物質であることを明らかにした。基礎物性の

測定結果により、Er2PtSi3と Ho2PtSi3はそれ

ぞれリエントラントスピングラスと強磁性

クラスターグラス物質であり、両方共に低温

側で巨大な磁気熱量効果が発見された。 

③ 多種類の 2:3:5系 U2T3X5(T=遷移金属、

X=Si, Ge, Sn) 化合物の育成を試みた。その

結果、U2Ir3Si5単結晶及び U2Rh3Ge5多結晶試料

育成に成功した。スピングラス物質ではない

が、新規物質として両方とも斜方晶 U2Co3Si5

型結晶構造を持ち、興味深い物性を示した。

U2Ir3Si5 は強い磁気異方性を持つ反強磁性体

(TN=35.5 K)であり、T0=25.3 K で新たな一次

磁気転移発生した。容易軸である[010]軸で

は 20 T 付近で明確な 3 段のメタ磁性転移が

観測され、T0以下では一次転移的なメタ磁性

転移が見られた。U2Rh3Ge5は TN=47 K の反強磁

性体であり、4.2 Kで 11.5 T から明確な多段

のメタ磁性転移が現れ、複雑な磁気相図の存

在が予想できる。一方、U2Ru3Ge5 は明らかな

スピングラス振舞いが現れ、Tf4.5 K付近で

スピングラス転移が確認された。しかし、こ

の物質の結晶構造は今まで発見された 2:3:5

系物質の数種類の結晶構造と異なり、詳細な

構造解析が必要である。 

④ 擬三元系 1:1:1 化合物 URh1-xIrxGe 

(0x1)の多結晶あるいは単結晶を作成した。

全ての試料は TiNiSi型の斜方晶構造を持ち、

x 値は１から減少すると共に、URh1-xIrxGe の

磁性は反強磁性から強磁性まで変化する。

x<0.7 の URh1-xIrxGe 試料はスピングラスのよ

うな磁気フラストレーション現象が現れ、交
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図 4、（a）外部磁場 Hdcの増大と伴い単結晶

Ce2CuSi3 におけるｃ面内スピングラス相転

移温度は絶対零度に近づく。（ｂ）単結晶

Ce2CuSi3 におけるｃ面内スピングラス相転

移温度の周波数変化率Tfの磁場依存性。 
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図 3、Hdc=20 Oe (a)、50 Oe (b)、140 Oe (c)

の外部磁場中単結晶Ce2CuSi3におけるc面内

交流磁化率実部の温度及び周波数依存性。 



流磁化率の周波数依存性、熱不可逆磁性など

典型的な特徴が観測された。x0.43 近傍の

URh1-xIrxGe試料のフラストレーション現象は

もっとも顕著である。それはキュウリ温度近

傍で強いスピン揺らぎに起因するものであ

ると考えられる。 
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