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Ultrasonic Investigation of Phenomena Originating from the Electric Quadrupole 

 in the f-Electron Caged Compounds 
 

(超音波測定を用いた f 電子系籠状化合物における電気四極子由来の物性に関する研究) 

 

 

 近年、強相関電子系物理の領域において、従来広く研究されてきた磁気双極子自由度を用いた

相互作用に加えて、電気四極子自由度を用いた相互作用に起因した物理にまで研究の対象が拡げ

られている。電気四極子を秩序変数とする四極子秩序状態の研究は理論・実験の両面からこれま

でも精力的に進められてきた一方で、電気四極子自由度を介した局在電子と伝導電子の混成効果

である四極子近藤効果に関しては理論的研究が進められているものの実験的な確証を掴むには至

っていなかった。 

 電気四極子由来の物性を研究する舞台として、非クラマース Γ3結晶場基底二重項を取り得る立

方晶 U 4+(5f 2 配位)または Pr 3+(4f 2 配位)化合物が注目されている。この非クラマース Γ3 二重項

は、磁気双極子自由度を有さずに電気四極子自由度を有するため、結晶場励起状態の寄与が無視

できる十分低温においては電気四極子由来の物性の発現が期待される。また、本研究で着目する

籠状構造を有する化合物は、磁性原子の周りにリガンドイオンが多く存在するために局在 f 電子

と伝導電子の強い混成も期待される。 

 こうした背景から、本研究では f 電子系籠状化合物である(Y,Pr)Ir2Zn20,(U,Th)Be13に関する超音

波測定を系統的に行った。超音波によって誘起される局所歪みは同じ対称性に属する電気四極子

と結合するため、超音波を用いて測定される弾性定数から四極子感受率の情報を直接的に得るこ

とができる。つまり、超音波測定は電気四極子由来の物理を理解するのに適した測定手法である

と言える。(Y,Pr)Ir2Zn20 及び(U,Th)Be13 は共に、非自明な非フェルミ液体的挙動が先行研究で報告

されており、その起源の候補として四極子近藤効果が挙げられている。特に(Y,Pr)Ir2Zn20に関して

は、結晶場基底状態が Γ3二重項である事が非弾性中性子散乱実験等によって明瞭に確かめられて

いる。さらに、母物質である PrIr2Zn20では四極子近藤格子の形成を示唆する応答が、Pr希薄系で

は単サイト四極子近藤効果由来と考えられる応答が電気抵抗測定および比熱測定で確認されてお

り、Pr濃度の変調による単サイト効果の検証が進められている。本研究では超音波測定による四

極子感受率の観点から、四極子近藤効果由来の弾性応答の Pr濃度依存性を明らかにすることを主

目的とした。また、(U,Th)Be13 に関しては U 系化合物で初めて発見された重い電子系超伝導体

(UBe13,Tc ~ 0.9 K)として大きな注目を集めてきたが、本研究では通常相の電気抵抗測定等で見つ

かっている非フェルミ液体的挙動の起源を明らかにすることを目的とし、特に磁場下での電子状

態を明らかにすることを目指した。各化合物に関する超音波測定による研究の概要を以下に説明

する。 

 
(Y,Pr)Ir2Zn20 
 過去の超音波測定によって単サイト四極子近藤効果に由来した対数的温度変化(∝ +ln𝑇)を示
す弾性定数(C11-C12)/2(Γ3モード)が確認されている Pr-3.4%系よりも Pr濃度の高い、Pr-8%, 37%系

の超音波測定を行った。その結果、Pr-3.4%系とは異なり、+√𝑇に比例する弾性定数(C11-C12)/2 が

~ 0.5 K以下で確認された。これは四極子近藤(仮想)格子模型に基づく理論予測と一致するもので

あり、Pr濃度を高くすることによって単サイト四極子近藤模型から四極子近藤(仮想)格子模型で



 

 

よく記述できる状態へと変化することを明らかにした。本研究は、このクロスオーバーを四極子

感受率の観点から初めて直接的に捉えたものである。また、Pr-37%系に関しては四極子近藤(仮

想)格子模型由来の寄与に加えて、低エネルギーの超音波分散(測定周波数に依存する弾性応答)

も確認された。この超音波分散は籠状構造に起因したフォノン由来の動的応答だと考えられ、フ

ォノンと電気四極子が結合したバイブロニックな量子基底状態を形成している可能性についても

提案した。 

 また、反強四極子(AFQ)秩序(TQ ~ 0.1 K)を示す母物質 PrIr2Zn20の超音波測定も行った。ごく最

近提案されたAFQ 相境界近傍の新奇磁場誘起相である「A 相」に関して弾性応答を検証し、Γ3対

称性を持つ弾性定数(C11-C12)/2 にA 相境界で異常が見られる事を明らかにした。また、AFQ 相内

においてもA 相が誘起される[001]磁場下で複数の弾性異常が見られる事を明らかにした。先行研

究でA 相の消失が確認されている[110]磁場下においては、これらの異常は観測されず、磁場方位

に関する異方性も確かめた。平均場モデルを用いた解析から[001]方向の外部磁場による四極子秩

序変数のスイッチングの可能性を検証し、A 相の起源に O2
2型電気四極子から O2

0型電気四極子

へのスイッチングが関係している可能性を提案した。 

 
(U,Th)Be13 
 母物質 UBe13、及び Th-2.7%試料に対して超音波測定を行った。縦波弾性定数 C11(Γ1⨁Γ3モー

ド)、横波弾性定数(C11-C12)/2(Γ3モード)、C44(Γ5モード)を各物質に対して測定することによって、

四極子近藤効果の可能性を議論していた研究初期に仮定されていた Γ3結晶場基底ではなく、結晶

場基底状態が非磁性の Γ1一重項である可能性を示した。(C11-C12)/2, C44モードでは、外部磁場に

よって極低温(T < 1 K)における弾性ソフト化が増強される事を明らかにし、これは外部磁場で四

極子自由度が増強される事を意味する。単純な局在 5f 電子描像では、これらの実験事実を説明す

る事ができず、高磁場下でも遍歴性を獲得するような高いエネルギースケールを持つ c-f 混成の

可能性を示唆する。 

 また、通常相の電気抵抗・熱膨張測定で非自明な異常が見られている「2 K異常」に対応する弾

性応答が Γ1モードを含む弾性定数C11でのみ観測される事を明らかにした。これは、(磁気的な)

近藤効果を初めとする c-f 混成による Γ1対称性をもつ体積変化に起因するものと考えられる。 

 これらの振る舞いは、定性的に UBe13 及び Th-2.7%試料で共通して確認されており、通常相に

おける電子状態はTh置換による影響をほとんど受けない事を明らかにした。 

 

 本研究は(Y,Pr)Ir2Zn20 及び、(U,Th)Be13 に対する各モードの超音波測定によって、各対称性に属

する電気四極子に関する情報を提供するものである。特に本研究で強く着目した Γ3対称性を持つ

弾性定数(C11-C12)/2 の測定は、他の磁気測定では得られない Γ3型電気四極子の情報を得ることが

でき、各化合物群に対して直接的に四極子自由度に関する議論を進める事を可能にした。 

 

 磁性原子である Pr, U 原子の単サイト効果を研究するため、本研究では非磁性原子で希釈され

た系を実験対象とし、特に(Y,Pr)Ir2Zn20においては、磁性原子濃度による四極子近藤単サイト模型

から格子模型へのクロスオーバーを捉えることに成功したと考えている。その一方、本研究にお

ける考察では磁性原子が均一に置換されている事を仮定したが、元素置換による原子配置の乱れ

の影響で、局所的に歪みが入り磁性原子サイトの局所対称性が落ちてしまっている可能性がある。

今後の更なる研究の発展のためには、磁性原子が高濃度の置換系や、一軸圧力によって対称性を

低下させた系での追加実験によって検証を進める必要があると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 


