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研究成果の概要（和文）： 
f 電子系化合物は、比較的局在性の強い f 電子と結晶中を自由に動き回っている伝導電子とが
混成し、その結果、重い電子系、多極子秩序、異方的超伝導など特色ある物性が発現する。本
研究では、新奇物質の開発や希釈系を合成して、ドハース・ファンアルフェン（dHvA）効果に
よる実験とバンド理論を用いることによるフェルミ面の性質の解析を通じて、重い電子系の多
様さと重い電子が形成される様子を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
In the f-electron compounds, conduction electrons moving around freely in the crystal 
hybridize relatively localized f-electrons, to bring very interesting and distinctive 
properties, such as heavy electron, multipole ordering, and anisotropic superconducting. 
In this research, we have performed Fermi surface study for synthesized diluted samples 
and new novel materials, combined with band theory and de Haas-van Alphen measurement, 
to clarify how the heavy fermions are born and a variety of heavy electron system. 
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１．研究開始当初の背景 

(1)本研究が研究対象とする f 電子系化合物
の中には、比較的局在性の強い f電子と結晶
中を自由に動き回っている伝導電子とが混
成した結果、重い電子状態や異方的超伝導な
ど特色ある物性が発現するものがある。この

多彩な現象は、 基本的に Ruderman-Kittel-
糟谷-芳田（RKKY）相互作用と近藤効果の拮
抗で生まれると考えられている。 

(2)もしも、近藤効果が RKKY 相互作用に打ち
勝てば、周期的に配列した近藤状態は f電子
を反映した幅の狭いバンドを形成し非磁性
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の重い電子系となる。この重い電子系の代表
的な典型物質は、電子比熱係数1600mJ/K2･mol
の CeCu6 である。ドハース・ファンアルフェ
ン（dHvA）効果の実験によって、CeSn3 や
CeRu2Si2 のフェルミ面の性質が実験的に決定
され、f 電子の存在しない LaSn3 や LaRu2Si2

の実験結果と比較し、かつバンド計算と対比
しながら、非常に重くなった有効質量を除け
ば、f 電子を遍歴するとしたバンド描像がこ
の種の非磁性の重い電子状態を記述するの
に最も良い出発点となることが明らかにな
っている。 

(3)しかしながら、磁気秩序状態と非磁性の
重い電状態が移り変わる量子臨界点近傍の
電子状態は未解明な部分も多く、特に近年、
反強磁性状態において f電子が遍歴的である
か局在的であるか、また、非磁性状態におい
て超伝導にからんだ価数転移が存在の有無
について大きな議論を呼んでいる。 

(4)新物質の探索を含め、圧力、磁場、温度、
希釈系における多様な重い電子系の研究が
必要である。 

 
２．研究の目的 

(1)希土類、ウラン、超ウランの系統的なフェル
ミ面の研究を通して、f 電子系の普遍性と多様
な描像を明らかにする。 

(2)重い電子形成に関わるf電子の役割を、温度、
磁場、圧力をパラメータとして明らかにする。 

(3)磁気秩序温度を外部から圧力を加えてゼロ
にすることが実験的に可能であり、例えば反強
磁性体は常磁性体になる。この磁気秩序温度が
ゼロになる量子臨界点でフェルミ面の性質がど
う変貌するかを明らかにする。 

(4)非フェルミ液体の性質は、磁気秩序寸前、あ
るいは重い電子系の形成途上での性質と思われ
るが、このような電子状態で出現する超伝導と
その電子状態の性質を明らかにする。 

(5)結晶に反転対称性のない化合物のフェルミ
面の性質と、そこに出現する新しいタイプの超
伝導の性質を明らかにする。 

 

３．研究の方法 

(1)新奇f電子系化合物の探索を行う。これらの
フェルミ面の研究を実験・理論双方から行う。 

(2)重い電子系の特徴の温度、磁場、圧力変化の
測定と解析を行う。 

(3)量子臨界点付近のフェルミ面の性質の測定
と解析を詳細に行う。 

(4)量子臨界点近傍で発現する超伝導状態の熱
力学量の測定や磁場下でのフェルミ面の測定と

先積を行う。 

(5)結晶に反転対称性のない結晶の電子状態を
調べ、結晶の対称性と電子構造の相関や電子構
造の類似性などに着目して解析する。 

(6)混晶系あるいは希釈系を用いた研究も行う。 

これらの点について、物質開発は国内で行うが、
測定に関しては必要に応じて海外の研究施設を
利用する。また、私学術領域内の他の研究グル
ープへ随時試料の提供を行う。 

 

４．研究成果 

(1)新しい化合物の育成と物性同定の研究を
以下のように行った。ウラン系と価数揺動系
が期待される Eu 化合物について重点的に物
質開発と物性の同定を行った。今後、Eu化合
物系で圧力下の実験などで新奇物性が発見
されると期待される。 

①f電子間の距離が著しく長い RCd11（R: La, 
Pr, Nd, Sm））、NpCd11、UT2Zn20、UT2Al10（T は
遷移金属）、ウラン系でInを含む初めての115
化合物 URhIn5 などの単結晶の育成に成功し
て物性測定を行なった。NpCd11 では、その物
性が結晶場分裂と一重項基底状態の形成に
よって理解できる事を示し、局在的 5f 電子
の特徴を明らかにした。  

②新奇超伝導体NpPd5Al2の超伝導特性を詳細
に調べるために、超ウラン化合物用比熱測定
装置を開発し、上部臨界磁場における電子比
熱係数の極めて大きなとびを観測し、この系
の異常な超伝導・常伝導特性を明らかにした。 

③重い電子系反強磁性体として知られる
UCd11 とその参照化合物 ThCd11 の純良単結晶
を育成し、比熱と dHvA 効果の測定から、約
500mJ/K2・mol の約 9 割が磁気比熱であり、
電子比熱は 1 割程度であるが、それでも
ThCd11の約 10 倍である。 

④ウランカルコゲナイド半導体β-US2で、5f
電子系としては非常に珍しい局在的磁性を
観測した。 

⑤価数揺動系が期待される Eu 化合物で純良
単結晶を育成し物性を調べた。具体的には
EuGa4、EuAl4、EuSn3、EuBi3、EuCd11、EuRu2P2、
EuNi2Ge2などの Eu が 2 価の Eu 化合物の純良
単結晶を育成し、dHvA 効果と磁化過程を研究
した。フェルミ面に関しては、対応する Sr
化合物のバンド計算によって dHvA の実験結
果は良く説明できることを示した。 

⑥加圧下でのEuGa4と常圧のEuAl4でCDWの出
現を見出した。この CDW は SrAl4でも見出さ
れ、CDW 出現に好条件のフェルミ面を明らか
にした。 



(2)URu2Si2 の隠れた秩序に関する理論的・実
験的研究を行い、秩序状態の理解に向けて大
きく貢献した。 

①URu2Si2 における 17.5K の非磁性相転移は
25 年間にわたって秩序変数が同定されずに
隠れた秩序と呼ばれていたが、空間群の群論
的考察によりこの秩序状態が格子歪みと結
合しない電子間相互作用に起因した新奇な
電荷秩序状態であることを提案した（図１参
照）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

②URu2Si2の隠れた秩序に関して、高純度単結
晶の育成とこれを用いた物性測定が進展し
た。新学術領域の他班と共同で超高分解能光
電子分光や精密磁気トルク測定を行い、転移
温度以下での物性の変化を見いだし、隠れた
秩序変数の解明へと進展した。 

③URu2Si2について、純良単結晶を用いた物性
測定が進展し、高圧下での電気抵抗測定など
から，隠れた秩序相での常伝導状態の電子の
異常散乱と超伝導機構が密接に関係してい
ることを見いだした。 

④URu2Si2 の参照物質の ThRu2Si2 の純良単結
晶育成に成功した。詳細な物性測定は今後の
課題である。 

(3)典型的な重い電子系化合物 CeRu2Si2 の希
釈系の研究を行い、世界で初めて、重い電子
状態が形成される様子を明らかにした。 

①CeRu2(SixGe1-x)2は f 電子が局在する強磁性
体から Si濃度の増加とともに反強磁性-常磁
性の重い電子系へと変化するが、ｃ面内に磁
場を加え、dHvA 効果の測定から有効質量とフ
ェルミ面の変化を調べた。dHvA 信号は強磁性
-反強磁性相境界で大きく変化する。一方、
量子臨界点近傍では、有効質量が増強される
が周波数に不連続的な変化が見られないこ
とを明らかにした。 

②CeRu2(Si1-xGex)2およびCexLa1-xRu2Si2の輸送
現象測定により、磁気秩序状態で磁気揺らぎ
に加えて、電荷揺らぎによるものと思われる
異常が輸送現象、dHvA 効果の信号強度に見出
された。また、この系の Ge または Ce 濃度、

温度、磁場の関数として磁気相図を詳細に明
らかにし、この系では量子３重臨界点が存在
しないこと、また、この系ではメタ磁性量子
臨界点は濃度変化だけでは到達できないこ
とを明らかにした。 

③CexLa1-xRu2Ge2で濃度依存性の実験から、こ
の系は低濃度側でいったん形成された遍歴
的な重い電子が、強磁性秩序の形成とともに
連続的に変化し、最終的に f 電子が局在し軽
い電子を持つ強磁性CeRu2Ge2となることを明
らかにした。 

④(CexLa1-x)Ru2Si2 の低濃度試料ｘ＝0.02 に
おいて、近藤温度程度の高温から近藤一重項
状態が形成される低温に至るまで、フェルミ
面の温度変化の連続的観測に初めて成功し
（図 2参照）、高温では局在的であった f 電子
が、温度の降下とともに遍歴的となり、最低
温では重い遍歴的電子が形成されているこ
とを明らかにした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（4）Yb 系の研究を推進し、Yb 系化合物で重
い電子系や量子臨界現象を見いだして、物性
を明らかにした。 

①4f電子の価数が降温とともに変わることで
知られる価数揺動物質 YbCu2Si2 と 2 価の
YbCu2Ge2 の純良単結晶を育成し、ドハース・
ファンアルフェン（dHvA）効果の実験からフ
ェルミ面の性質を詳細に決定し、両物質の違
いも明らかにされた。YbCu2Si2では 30～40m0

のサイクロトロン質量を持つ重い伝導電子
が検出された。その結果は LDA＋U 法に基づ
くエネルギーバンド計算の結果と比較し、
YbCu2Si2における4f 電子の電子相関の重要性
が明らかになった。 

②Yb 系立方晶の重い電子系 YbT2Zn20（T : Co、
Rh、Ir）の単結晶育成に成功し、メタ磁性転
移を見出した。例えば YbIr2Zn20 では Hm=10T

図 1 提案された URu2Si2 の隠れた秩序状
態（左）と無秩序状態（右）。 

図 2 (Ce0.02La0.98)Ru2Si2 の電気抵抗の温度
変化（LaRu2Si2の寄与を除いてある）と３
つの磁場におけるωと呼ばれるフェルミ
面の振動数の温度変化。 



でメタ磁性転移が起き、サイクロトロン有効
質量、電気抵抗の A値、あるいは比熱係数 C/T
は、転移磁場 Hm=10T でピークを持つことを見
出した。これは、ネール点 TNに変わって、Yb
化合物ではメタ磁性の転移磁場 Hm が電子状
態を変える指標となることを示唆している。 

③重い電子系の典型物質 CeCu6 を遙かに超え
る 8000 mJ/(K2･mol)の電子比熱係数を持つ
YbCo2Zn20 において、磁場を立方晶の<111>に
加えたとき、Yb 化合物でははじめての磁場誘
起四極子秩序を発見した。 

④Yb 化合物の物質開発に取り組み、YbPd5Al2

（磁気秩序のない常磁性）、YbPdGe（強磁性）、
パウリ常磁性体 YbCoIn5 と YbIrIn5 などの単
結晶を育成し、研究を推進させた。 

（5）反転対称性のない重い電子超伝導体の
研究を行い、さらに多様な対称性の物質を合
成してフェルミ面の研究などを行い、結晶中
のスピン軌道相互作用の役割などを明らか
にした。スピン軌道同相互作用の微視的起源
を定量的に明らかにする研究は、海外でも行
われておらず、極めて重要である。 

①圧力下の物性研究：反強磁性体である
CeIrSi3、CeCoGe3、CeIrGe3はそれぞれ約 2、7、
25GPa の圧力下で磁気秩序が消滅し、重い電
子系超伝導体になることを圧力下電気抵抗
測定から明らかにした。 

②量子臨界点近傍での電子状態とフェルミ
面の変貌：結晶反転対称性を持たない圧力誘
起超伝導体 CeRhSi3 のフェルミ面の研究に関
して、参照物質の f 電子が遍歴である CeCoSi3

の純良単結晶を用いたフェルミ面の研究を
行ない、CeRhSi3のフェルミ面とは異なること
を明らかにした。 

3 反強磁性体 CeIrSi3 の圧力誘起超伝導に関
し、圧力・磁場・温度を変えながら比熱と電
気抵抗の測定を行い、磁場を加えると反強磁
性は復活して、完全に消失するのが 2.6 GPa
であることがわかった。 

④空間反転対称性が破れた重い電子系物質
CeCoSi3において、スピン軌道相互作用による
フェルミ面の分裂などを観測し、分裂した 2
つの有効質量が著しく異なることから、重い
電子の出現にとってスピン軌道相互作用が
重要な役割を果たしていることを明らかに
した。 

⑤この他、重い電子系超伝導帯ではないが、
結晶に反転対称性のない化合物のフェルミ
面とそこに出現する超伝導の性質を明らか
にするも特的で、結晶反転対称性のないラッ
シ ュ バ 型 の LaNiC2 と カ イ ラ ル 構 造 の
VSi2,TaSi2の純良単結晶を育成し、dHvA 効果
とバンド理論からフェルミ面の分裂を研究
した。 さらに、空間反転対称性の破れた超

伝導体 LaRhSi3 のバルクの臨界を磁場決定し
た。 
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