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RMnSi (R = Pr, Nd)の低温圧力下粉末 X線回折実験と構造相転移 

Powder X-Ray Diffraction Experiments on RMnSi (R = Pr, Nd)  

 under High Pressure at Low Temperatures and the Structural Phase Transition 
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1   はじめに 

RMnSi (R = Pr, Nd)は正方晶 CeFeSi 型(空間群

P4/nmm, No.129)の結晶構造を有する。 RMnSi (R = Pr, 

Nd)は低温で3つの相転移を示すことが多結晶試料の

磁化・中性子実験により報告されている[1]。PrMnSi

は降温に伴い TN ~ 265 KでMn由来の反強磁性(AFM)

秩序，T1 ~ 130 Kで Pr由来の AFM秩序への相転移を

示す。さらに Ts ~ 80 Kで構造相転移を示し， それに

伴い Mn 副格子のスピンが再配列する。一方で

NdMnSiの秩序温度はそれぞれ TN ~ 280 K, T1 ~ 185 K, 

Ts ~ 80 Kである。Ts以下の結晶構造は直方晶(空間群

Pmmn, No. 59)と提案があるが，S/N = 2程度の不明瞭

な一本の中性子回折のピーク分裂による同定である

[1]。最近，我々は RMnSi の単結晶育成に成功した

[2]。単結晶試料と多結晶試料の整合性の確認, 低温

の構造のより正確な同定，さらに圧力下における

P4/nmm構造の安定性を明らかにする目的で，RMnSi

の低温高圧下 X線回折実験をおこなった。

2   実験 

RMnSi (R = Pr, Nd)単結晶は, アルゴン雰囲気下で自

己フラックス法により育成した[2]。粉末 X線回折実

験用に乳鉢で粉末化し，沈降法で粒径をそろえた。

低温圧力下 X 線回折は BL-18C 設置の GM 冷凍機に

メンブレン駆動式ダイヤモンドアンビルセルを取り

付けておこなった。加圧にはヘリウムガスを用いた。

エネルギーE = 20 keV (波長λ = 0.6200 Å)の放射光を

用い，圧力媒体はメタノール：エタノール = 4:1の混

合液を用いた。圧力はルビー蛍光法で校正した。

3   結果および考察 

PrMnSiは常圧下で Ts ~ 110 K以下で一部のピーク

が分裂し始めた。過去の文献や磁化では Ts ~ 80 Kで

明確な変化があったが，本研究による構造の変化は

110 K からその前兆として徐々におこっている。18 

Kにおいて P4/nmmの回折指数 200，301, 400, 420に

対応するピークの分裂を観測した。一方で，112, 

220に対応するピークは分裂せず, 半値全幅も室温か

らほとんど変化がなかった。この分裂は P4/nmm の

部分群の中で, 直方晶で空間群 Pmmn (No. 59)の特徴

であり, Ts 以下の構造を改めて同定できた。この Ts

は加圧により低下し，~ 2.8 GPaでは最低温の 26 Kま

で P4/nmm型構造のままであった。 

NdMnSiは常圧下で Ts ~ 170 K以下で一部のピーク

の半値全幅(FWHM)が増大しはじめた。これをピー

クの分裂によるものと仮定すると，PrMnSiと同様の

直方晶の空間群 Pmmn (No. 59)の結晶構造であると同

定できる。また Tsは加圧により低下し，~ 3.4 GPaで

は最低温の 14 K でも観測されず，PrMnSi と同様の

結果を得た。一方で，NdMnSi の構造相転移は

PrMnSi とは異なり，降温に対する FWHM の増大が

連続的であった。それを反映し，低温で明確に分裂

する P4/nmm の回折指数 301 に対応するピークの

FWHMは，PrMnSiでは 110 Kから 60 Kで増大し，

NdMnSiでは 170 Kから 60 Kまでの幅広い温度領域

で増大した。

4   まとめ 

RMnSi (R = Pr, Nd)の低温圧力下粉末 X線回折実験

をおこなった。PrMnSi, NdMnSi はそれぞれ Ts ~ 110 

K,  170 K以下で構造相転移を観測し，低温の構造が

直方晶(空間群 Pmmn, No. 59)であることを確認した。

両物質は加圧によりともに P4/nmm 構造が安定化し，

3 GPa 以上では降温に伴う構造相転移が観測されな

かった。 
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