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論 文 内 容 の 要 旨 

 

物質が示す多彩な性質は，電子の持つ「電荷」・「スピン」・「軌道」の自由度に由来する．「電荷」

と「スピン」の自由度は電気伝導・磁化測定による直接観測が可能であるため，それらの自由度に

起因する現象は機構解明が進み, 集積回路などへの応用にもつながっている．一方，「軌道」の自由

度は直接観測が困難なためマクロ物性との関連が明らかではなかった．しかし近年，共鳴 X 線散乱

など新たな測定法を用いることでその直接観測が可能になり，軌道自由度に起因する現象の研究が

大きく進展し, 非常に注目を浴びている．特に f 電子軌道は内殻に強く局在するため, f 電子物質は

軌道自由度由来の物性を探究する上で理想的な系である．事実 , 希土類やアクチナイド化合物にお

いて，f 電子軌道自由度，つまり，四極子モーメントの自由度に起因すると考えられる秩序相・近

藤効果・超伝導状態が報告されている． 

以上の背景より本論文は，非磁性3二重項基底物質である PrPb3, PrAg2In, PrxLa1-xPb3の持つ四極

子自由度に注目し，その新奇な秩序状態および四極子近藤効果について研究した結果をまとめたも

のであり, 以下の 6 章から構成されている． 

第 1 章では，まず，f電子化合物における局在電子描像をもとにした一般的理論を紹介し，f電子

に対する結晶場効果を説明した．それから f 電子のスピン・軌道自由度に相当する多極子モーメン

トの導入を行い，結晶場中の多極子の特徴について記述した．次に，先行研究結果を交えながら多

極子モーメントに起因する物理現象として磁場誘起多極子秩序・四極子近藤効果を紹介し，これま

での研究の大まかな流れをまとめた．そして，四極子現象研究を行う上で非磁性3二重項基底物質

を対象とすることの利点を明示した．これらを踏まえて研究目的を設定し，本研究の位置付けを明

確にした． 

第 2 章では，まず，本研究で用いた低温装置とその冷却原理についてまとめた．特に，本研究の

特色である非線形磁化率測定を行うことを目的に開発した SQUID 磁束計用 3He インサートについ

て詳述した．まず，本研究で用いた SQUID 磁束計の構造・特徴を示した上で，低温インサートの

設計方針を述べた．次に，作製したインサートの構造をまとめ，実験例を交えながら SQUID 磁束

計用 3He インサートの性能・特徴について記述した．次に，非磁性3二重項基底系を用いた四極子

現象の探究において，試料の純度および結晶性（純良性）が重要な要素となることについて述べた．

そして本研究で用いた単結晶試料の作製方法を示し，電気抵抗・中性子散乱実験結果を元に本試料

の純良性ついて議論した．最後に，本実験で行った比熱・磁化・非線形磁化率の測定方法を示し，

これらの物理量と四極子自由度との関連をまとめた．  

第 3 章は，本研究で新たに見つかった PrPb3の極低温・低磁場秩序相と外部磁場 H = 5 T 以上で出

現する磁場誘起多極子秩序相についてまとめた．まず，ゼロ磁場における T = 0.25 K 付近で比熱量・



磁化率に対して新たなピークが現れることを示し，そのピークの磁場依存から，先行研究で観測さ

れていた整合−不整合秩序相とは異なる相が低磁場・極低温領域で存在することを明らかにした．さ

らに磁場中における比熱測定結果から，[100], [110]結晶軸方向において高磁場秩序相が出現するこ

とを示し，磁場誘起多極子を考慮することで，これらが O2
0 秩序相から O2

2 秩序相への磁場誘起相

転移であることを明らかにした． 

第 4 章は，PrAg2In の極低温域で出現する新奇秩序相ついてまとめた．まず，ゼロ磁場における

比熱測定結果から，試料を純良化することで T = 0.33 K に鋭いピークが出現することを示した．さ

らに高磁場域で3二重項の分裂によるショットキー比熱が観測されることから，T = 0.33 K におけ

るピークが3二重項の自由度に起因する秩序であることを明らかにした．また，[100], [111]方向の

非線形磁化率3に結晶場効果のみでは説明が出来ない振る舞いが現れ，これらの振る舞いを反強的

な四極子相互作用を考慮することで定性的に説明できることを示した．以上の結果をまとめ，試料

の純良化による秩序相の出現とその秩序相の性質について議論を行った． 

第 5 章は， Pr0.05La0.95Pb3における四極子近藤効果についてまとめた．まず，四極子近藤効果に対す

る非線形磁化率測定の重要性を指摘し，四極子近藤効果下で予想される非線形磁化率の振る舞いと，

3 二重項基底物質における一般的な非線形磁化率の振る舞いを対比させ，両者の違いを説明した．

次に，Pr0.05La0.95Pb3単結晶試料の[100], [110], [111]の各結晶軸方向における非線形磁化率測定結果を

示し，それらの結果が四極子近藤効果下での理論的予想と定性的に一致することを示した．さらに，

磁場中比熱測定結果において観測された非フェルミ液体−フェルミ液体クロスオーバーの異方的振

る舞いが，四極子近藤効果による理論的予測と定量的に一致することを示した．以上より，本実験

結果は四極子近藤効果の現実性を実証した初めての例であると結論づけた．  

最後に第 6 章において以上の結果を総括し，今後の展望・課題について記述した． 
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