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希土類カゴ状化合物 Pr3Pd20Ge6の四極子秩序とラットリング 

Quadrupole Ordering and Rattling of Rare-Earth Clathrate Compounds Pr3Pd20Ge6 
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（概要） 

カゴ状化合物Pr3Pd20Si6の極低温における相転移の起源を調べるために、MUSASI-Lを用いた中性子回折実

験行った。弱いながらも新しいピークが観測されたが、最低温度の波数の決定までには至らなかった。

また、指数によって磁場変化が大きく異なることが判明した。 
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１．目的 

希土類カゴ状化合物 Pr3Pd20Ge6 は四極子秩序と

ラットリングを示す典型物質である 1) 。この化合

物は Pr3+の２種類のサイトがあり、8c サイトは単

純立方格子を形成し、4a サイトは面心立方格子を

形成している（図１参照）。これまで、新潟大学後

藤グループの超音波計測によって、 8c サイトで反

強四極子秩序（TQ = 260 mK）が、 4a サイトで何

らかの秩序（強四極子秩序？、TC = 63 mK）が発達

している事という報告がなされた（表１参照）。さ

らに、同じ結晶構造をとる Pr3Pd20Si6 に関しても、

8c サイトで反強四極子秩序（TQ = 150 mK）を起こ

すことが示された（図２参照）2)。しかし、 4a サ

イトでは 100mK での帯磁率の折れ曲がりに加え、

100 mK の弾性異常は 0.25 T で消失するため、 

Pr3Pd20Ge6とは異なり、反強磁性秩序の可能性が指

摘されている。そこで、TQ および TC における秩序化に伴う超格子散乱ピークの有無を調べるた

めに Pr3Pd20Si6多結晶バルク試料及び単結晶試料を用いた中性子回折実験を行った。 
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２．方法 

２軸回折計MUSASI-Lを用いてPr3Pd20Si6多結晶バルク試料及び単結晶試料の中性子回折実験を

行った。Pr3Pd20Si6多結晶バルク試料はアーク溶解後、7 日間真空中で熱処理したロッドを希釈冷

凍機のミキシングチャンバーから延びた銅ホルダーに機械的に密着させた。一方、Pr3Pd20Si6 単

結晶試料は赤外線加熱炉を用いた FZ 法により育成され、散乱面が(110)面になるようにセットさ

れた。さらに磁場を最大 5T まで[110]方向に平行に印加した。温度は 20mK～440mK まで変化させ

た。中性子ビームは PG002 で単色化され、波長は 2.45116Åである。 Pr3Pd20Si6の結晶構造の特

異性から、8c サイトは全て偶数の指数を持つ回折ピークが、4a サイトは全て偶数か、全て奇数
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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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の指数をもつ回折ピークが期待さ

れる。つまり、回折ピークの偶・奇

によっては 4a サイト、8c サイトの

情報を取り出すことが可能となる。 

  

 

３．研究成果 

図 3に Pr3Pd20Si6多結晶試料の磁

場ゼロ、温度 300mK と 20mK におけ

る回折パターンを示す。20mK で矢

印に示す 34.4°の位置に弱いピー

クが発達していることがわかった。

低温で何らかの秩序が発達してい

ると考えられる。しかしながらピーク強度が弱すぎるため、以降は単結晶に切り替えて再測定し

た。Pr3Pd20Si6単結晶試料の(110)面内の幾つかのピークの周りをスキャンしたが、何れも新しい

ピークの観測には至らなかった。さら

にもっときめ細かなスキャンが必要

である。また、代表的なブラッグピー

クの磁場変化を計測したところ、全て

奇数の指数に対しては、積分強度に飽

和傾向が観測された（図４参照）。一

方、全て偶数の指数に関しては、直線

的に増加するか、または磁場変化が小

さかった。それぞれのサイトの磁化の

磁場変化を反映していると考えられ

る。 

 
表１．立方晶系R3Pd20X6（R＝Ce,Pr; X=Ge, Si）の秩序状態 
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図２．Pr3Pd20Si6の磁場－温度相図 
 

 

４．結論・考察 

カゴ状化合物Pr3Pd20Si6の極低温における相転移の起源を調べるために、MUSASI-Lを用いた中性子回

折実験行った。弱いながらも新しいピークが観測されたが、最低温度の波数の決定までには至らなかっ

た。また、指数によって磁場変化が大きく異なることが判明した。 
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図４． Pr3Pd20Si6の代表的な指数の回折ピーク積分強度の磁

場変化。(a)全て奇数、(b)および(c)全て偶数。 
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図３． Pr3Pd20Si6の回折パターンの温度変化 

（H22.11 改） 




