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（概要） 

３軸分光器 TAS2 による中性子非弾性散乱実験により、カゴ状構造をもつ立方晶系Ce3Pd20Ge6の結晶場励

起スペクトルの温度変化を測定した。4aサイトの励起スペクトル強度に比べて、8cサイトの励起スペ

クトル強度が温度の上昇とともに急速に減少することがわかった。 
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１．目的 

カゴ状構造をもつ立方晶系 R3Pd20X6（R＝希土類

元素; X=Ge, Si）は、図１に示すように磁性を担

う希土類イオンのサイトとして、２つの結晶学的

に異なるサイト 4a（fcc 副格子）と 8c（単純立方

格子）が存在する。ごく最近、Ce3Pd20Si6において、

四極子秩序(TQ = 0.52 K)と反強磁性(TN = 0.33 K)

が競合していることが明らかとなり、近藤効果と

四極子秩序の競合している系として興味が持たれ

ている 1)。これまで、混晶系 Ce3Pd20(Si1-xGex)6に対

して、中性子非弾性散乱（INS）実験を系統的に行

い、２つのサイトの結晶場準位が置換とともにど

のように変化するかを系統的に調べてきた 2)。図

２に示すように 6K において Ge 量の変化にかかわ

らず、8c サイトに由来するピーク A の強度の相対

強度は変化せず、4a サイトに由来するピーク B の

相対強度が、Ge 量に減少とともに急速に弱まることがわかった。この原因を探るために、今回は、

２つのサイトからの結晶場励起が観測されている Ce3Pd20Ge6にスポットを当て、TAS2 を用いて結

晶場励起スペクトルの温度変化を調べることにした。 
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２．方法 

3 軸分光器 TAS-2 を用いて Ce3Pd20Ge6の INS 実験を行った。Ce3Pd20Ge6粉末試料(15 g)をバナジ

ウムセルに入れ、クローズドサイクルのヘリウム冷凍機で温度を 6.5K～120K まで変化させた。

波数 Q を一定に保ち（Q = 1.3 Å-1）で、Ef = 8 meV に固定した状態で入射エネルギーを変化させ

て、-1 meV から 10 meV までの励起エネルギーDE を変えて INS スペクトルを測定した。 
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図１．立方晶系R3Pd20X6（R＝希土類元素; X=Ge, Si）

の結晶構造 

（H22.11 改） 
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３．研究成果 

図 3に Ce3Pd20Ge6の INSスペクトルの温度変化を示す。

最低温度の 6.5K では、L. Keller らの結果 3）と同じよ

うに 4meV と 5.5meV に２つのピーク構造を持ったスペ

クトルが観測された。これらのスペクトルを２個のガ

ウシアンと直線のバックグラウンドでフィッティング

すると、ほぼ、２つのピークの積分強度が 2:1 である

ことがわかった。すなわち、サイト数の比より、ピー

ク A が 8c サイト、ピーク B が 4a サイトからの結晶場

励起と考えられる。温度が上昇するに従い、両方のピ

ーク強度は小さくなった。これらのスペクトルを積分

強度が 2:1 になるようにフィッティングした時の最低

温で積分強度の大きさを図４に示した。ピーク A は温

度の上昇とともに急速に減少するが、ピーク B は温度

の上昇とともにピーク A に比べて減少する割合は小さ

い。 

 

４．結論・考察 

TAS-2を用いたINS実験よりカゴ状化合物Ce3Pd20Ge6の結

晶場励起スペクトルの温度変化を観測した。 4aサイトの励

起スペクトル強度に比べて、8c サイトの励起スペクトル強

度が温度の上昇とともに急速に減少することがわかった。

6.5K～75Kの温度変化は、単純な結晶場モデル（図４実線）

で説明できるようにも見える。つまり、8cサイトと4aサイ

トがそれぞれ、Γ7 基底状態、Γ8 基底状態を取っているとい

う状態に対応するが、磁気エントロピーの結果からはどちらもΓ8 基底状態を有していると考えた方が良

いため、今回のINS実験の温度変化の原因をさらに詳細に検討する必要があることがわかった。 

Ce3Pd20(Si1-xGex)6 , 5K, EA = 13.7 meV
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図２．6KにおけるCe3Pd20(Si1-xGex)6の INS 

スペクトル 
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図３． Ce3Pd20Ge6の INSスペクトルの 

温度変化 
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図４． Ce3Pd20Ge6の INSスペクトル強度の温

度変化。実線（黒）は基底状態をΓ7に、実線

（赤）は基底状態Γ8と仮定した時の相対強度

の温度依存性。 
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