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 非クラマース希土類イオン化合物では、結晶場の基底状態として、非磁性であるが電気四極子や磁気八極子の

自由度を有する非クラマース二重項Γ3をとる系がある。この中で PrPb3、PrMg3、PrInAg2等では、観測された結

晶場励起スペクトルに、低温でＱ依存性が発達する振舞いが観測されている。本課題では、PrPb3と PrAg2Inの単

結晶を用いて、低温で発達すると考えられる結晶場励起に見られるQ依存性を測定し、それらの励起と特長的な

基底状態との関連について明らかにすることを目的としている。今年度の実験では、PrPb3 においても、ダブル

ピーク構造を示し、明確なQ依存性を示す励起とブロードでＱ依存性がほとんどない励起が観測された。 
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１．目的 

 非クラマース二重項Γ3を結晶場基底状態にとる PrMg3において、結晶額的サイトは一つにも関わらず観測された

結晶場励起スペクトルが、二つのピークによって構成されており、その一つは分散が大きくシャープで強度が強く、もう

一つは分散が小さくブロードで強度が弱いことが観測されている [1] 。前者のピークのＱ依存性は磁気的な相互作用

とした RPA 近似で説明できると考えられるが、後者のピークの起源は現在までわかっていない。最近の理論的なアプ

ローチでは、基底状態に縮退があり、多重極子間の相互作用が存在する系において、観測された結晶場励起のダブ

ルピーク構造が説明できることが示唆されている。 

 本研究の目的は、PrMg3と同様に非クラマース二重項Γ3を結晶場基底状態にとる系 PrInAg2と PrPb3の、結晶

場励起スペクトルの分散・構造を実験的に明らかにして、更に、波数依存性や磁場依存性から、それらの起源に

ついて明らかにすることである。ＮＭＲでは、非磁性基底状態にも関わらず、低温で核の緩和率の増大が観測さ

れており、特にPrAg2Inについては、磁気八極子の揺らぎが起源となっていることが示されている。 

 

２．方法 

 実験は、PrAg2Inと PrPb3の大型単結晶を用いて、TAS2や LTASにおいて、結晶場励起の分散、及び、その波数

依存性と磁場依存性を測定する。PrInAg2 では、多結晶の実験によって励起スペクトルの幅が低温で広くなり、

Ｑ依存性の発達を示唆する結果が得られており、単結晶を用いた本研究によって、励起スペクトルの分散及び構

造を明らかにする。PrPb3 では、これまでの実験から、Q=(Qx,0,0) (0.5<Qx<1)のゾーンの測定がなされており、

Ｑ依存性と同定できていない励起ピークが観測されている。本研究によって、他のゾーンにおいても励起スペク

トルの分散・構造を明らかにする。更に、両者の試料に対して、その起源を明らかにする目的として、励起ピー

クの波数依存性を測定する。 

 

３．研究成果 

 PrPb3については、基底状態と第 1 励起状態間のΓ3- Γ4、第 2 励起状態間のΓ3- Γ5の結晶場励起に対し

て、それぞれ２つの励起ピークが観測された。解析段階ではあるが、各励起の 2 本ピークは、一つはＱ

依存性が強く比較的シャープなピークであり、もう一つはブロードでＱ依存性がほとんどないピークで

あることがわかった。また、Γ3- Γ4の励起のＱ依存性が強い励起において、最大強度を示すのは、q = (〜

1/5, 1/2, 0) ΔE = 1.2 meV 程度であることがわかった。 

 PrAg2In においては、わずかなＱ依存性が観測されたが、明確なダブルピークの構造は確認できなかっ
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た。この原因として、In の吸収も強いために測定精度を上げるだけの強度が得られなかったことが挙げ

られる。試料について今後工夫をする必要がある。 

 

４．結論・考察 

 今回の PrPb3の実験結果は、以前に得られた PrMg3の結果と比較して、基本的な結晶場励起の定性的な特長は

類似していることがわかった。つまり、本来一つのピークとなるところが、ダブルピーク構造となり、その二つ

のピークのうち一つは、Ｑ依存性を示しシャープなピークとなるが、もう片方はブロードでＱ依存性がない特長

を示す。PrMg3同様、PrPb3においてもＱ依存性を示すピークは inter-site の磁気的相互作用を基に理解できる

ものと考えられ、ブロードなピークの出現については、酒井らが指摘するような基底状態の縮退と多極子の効果

によるものか、今後の磁場中実験などから検証していく必要がある。一方で、Ｑ依存性を示すピークで、その強

度が最大となり、ΔE が最小となる q の値については、PrMg3 では(1/2,1/2,1/2)であったが、PrPb3 では(〜

1/5,1/2,0)となった。PrMg3では、同じ結晶構造の NdMg3の磁気秩序ベクトルと一致するが、PrPb3のそれは、む

しろ CePb3の磁気秩序ベクトルや、あるいは PrPb3自身の四極子秩序ベクトルに近い。今後は、Ｑ依存性につい

て定量的に解析することにより、この系における磁気、あるいは四極子相互作用について解析を行っていく。 
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