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体心正方晶 ThCr2Si2 型結晶構造の EuRh2Si2 や EuNi2Ge2 等は，圧力や温度などの外部パ
ラメータによって Eu2+ から Eu3+ に近い状態に価数転移することが報告されている．例え
ば EuRh2Si2 では，P = 1 GPaの圧力下で室温から温度を下げていくと，Tv≃ 30 Kで一次
の価数転移をする [1]．
本研究の EuPd2Si2は同じ正方晶 ThCr2Si2型であり，常圧下で室温から温度を下げていく

と，約 180 Kで 2価に近い電子状態から 3価に近い電子状態に価数転移する．EuPd2Si2 は
1981年に Samphathkumaranによる磁化率の報告から始まり，光電子分光や X線，電気抵
抗，比熱測定から研究されてきた代表的な価数転移物質である [2][3][4][5]．しかし，EuPd2Si2

はこれまでアークメルトによる多結晶体試料でしか報告されていない．
今回，私たちはブリッジマン法による単結晶育成を試みた．原材料 Pdと Siの融点が非常

に高いため Pdと Siをアーク溶解し融点を下げつつ，また Eu の融点が低いことを利用し，
三元相図の EuPd2Si2と EuPdSiのライン上の EuPdSiに向かって Euを増やして秤量し，い
わば Euのフラックス的な方法で融点を下げることを試み，単結晶育成に成功した．
EuPd2Ge2 の単結晶も同様な手法で育成された．EuPd2Ge2 は Eu2+ が安定で，多結晶に

よる電気抵抗の温度依存性からネール点が TN = 17 Kであることが報告されている [5]．今
回の比熱，磁化率の測定は初めての報告となる．
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図 1 EuPd2Si2 と EuPd2Ge2 の単結晶

図 2に示すように，EuPd2Si2 の電気抵抗はおよそ 220 Kから降温とともに増大し，価数
転移温度 Tv = 174 Kでピークを持ち，その後減少する．一方，EuPd2Ge2 は２価の電子状
態で TN = 17 Kで反強磁性に転移する．



図 3に示した EuPd2Si2 の比熱では，シャープな転移が Tv=166Kで確認できた．過去の
論文では緩やかな変化をしているが，我々が測定した結果はそれに比べてとてもシャープに
なっている．このシャープさは単結晶による効果だと考えられる．また EuPd2Ge2 の反強磁
性は比熱でも TN=16.7Kで発現しているのがわかる．
図 4で示した磁化率では，Eu2+ の EuPd2Ge2 は低温に下げていくと，TN = 17 Kで反強

磁性に磁気秩序を起こした．一方，EuPd2Si2 の磁化率は Tv=170 Kで価数転移を起して減
少し，EuPd2Ge2 とは顕著な違いである．

図 2 (a) EuPd2Si2 と (b) EuPd2Ge2 の電気抵抗の温度依存性
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図 3 比熱の温度依存性
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図 4 磁化率の温度依存性
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