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研究成果の概要（和文）：複数のf電子を持つ希土類及びアクチノイドイオンを含む化合物では，非フェルミ液
体状態や多極子秩序状態などの興味深い現象が引き起こされる。本研究では，j-j結合描像に立脚し，まず一電
子状態を規定し，然る後にクーロン相互作用を取り入れるという立場で，複数f電子系の磁性や超伝導に対する
微視的理論を展開した。例えば，非フェルミ液体状態を基底状態に持つ2チャンネル近藤効果に注目し，従来知
られていたf電子が2個のPrイオンだけでなく，f電子が3個のNdイオンの場合でも2チャンネル近藤効果が起こる
ことを発見した。さらに，f電子が4個のPuあるいはNpイオンの場合にも，2チャンネル近藤効果が起こることを
示した。

研究成果の概要（英文）：In the compounds containing rare-earth or actinide ion with plural numbers 
of f electrons, it has been well known that there occur some intriguing phenomena such as non-Fermi 
liquid state, multipole ordering, and unconventional superconductivity. In the present research 
project, we have developed microscopic theories for magnetism and superconductivity for the system 
with plural numbers of f electrons based on a j-j coupling scheme. Namely, first we define 
one-f-electron state characterized by total angular momentum and then, we include Coulomb 
interactions among such f-electron states. For instance, we remark two-channel Kondo effect which 
has been well known as a source of non-Fermi liquid state. In addition to the case of Pr ion 
including two f electrons, we have discovered the two-channel Kondo effect for the case of Nd ion 
including three f electrons. Moreover, also for the case of Np or Pu ion including four f electrons,
 we have shown the emergence of two-channel Kondo effect.

研究分野： 物性理論

キーワード： 2チャンネル近藤効果　j-j結合描像　多極子　非フェルミ液体　量子臨界点　強相関f電子　非クラマー
ス二重項　超伝導

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
複数のf電子を持つ希土類及びアクチノイドイオンを含む化合物において，さまざまな興味深い現象が生じるこ
とは1980年代から知られていたが，その理解はLS結合描像に基づく現象論的なものにとどまることが多く，微視
的な理解はそれほど進んでいなかった。本研究において，j-j結合描像を積極的に活用し，複数のf電子を持つ希
土類及びアクチノイドイオンを含む化合物の磁性や超伝導の微視的理論を展開したことの意義は大きい。特に，
f電子が2個よりも多い場合にも理論を拡張し，従来知られていなかったNdイオンでの2チャンネル近藤効果を発
見したことは重要な成果である。今後，重希土類系へのさらなる理論の展開も期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
重い電子系の研究は，国内外を問わず，Ce 系化合物で着実に進展してきた。しかし，Pr 系や

U 系の磁性や超伝導の微視的観点からの研究はあまり進んで来なかった。複数の f 電子を持つ
イオンの場合，通常，多体 f 電子状態は LS 結合描像で扱われるが，クーロン相互作用が十分大
きいとして，まずフント則による多電子状態を構成し，次にスピン軌道相互作用を考慮する。f 
電子が局在している場合はそれで問題ないが，f 電子が伝導電子と混成して遍歴し始めると，LS 
結合描像では途端に扱いが難しくなる。1980 年代に発見された多くの U 系化合物の超伝導に対
する理解が，未だに現象論を脱却しえない主な原因もそこにある。また，最近発見された PrT2X20

（T は遷移金属，X=Al, Zn）の超伝導に関しては，電気四極子の揺らぎの関与が期待されている
が，まだ完全な理解には至っていないように見受けられる。現実の f 電子物質では，スピン軌道
相互作用もクーロン相互作用も有限であり，その場合の多極子秩序構造や超伝導対形成機構を
明らかにすることは，f 電子系の研究にとって重要である。また，2 チャンネル近藤効果のよう
な非フェルミ液体状態をもたらす現象のさらなる理解も，量子臨界性の研究の観点から重要で
あると考えられる。 
 
２．研究の目的 
本研究では，クーロン相互作用もスピン・軌道相互作用も有限な現実的な領域で計算を実行す

る。一つのイオンの電子状態については，これまでに良く知られていた LS 結合描像に基づく結
晶場理論を改訂して用いる。スピン軌道相互作用のある 3 次元 7 軌道 f 電子模型に基づいて Pr 
系の磁性や超伝導を微視的観点から議論することは，これまで殆ど手をつけられていない研究
テーマであり，本研究が先駆けとなる。 
複数の f 電子を持つ希土類及びアクチノイドイオンでは，クーロン相互作用，スピン軌道相互

作用，立方結晶場ポテンシャルの競合によって非クラマース二重項が基底状態になることがあ
る。これは電気四極子自由度を持ち，磁気モーメントとは異なる物性の源となる。本研究では，
j-j 結合描像に基づいて，まず，立方晶非クラマース系の磁性や超伝導を微視的観点から解明す
る。具体的には，スピン軌道相互作用のある 3 次元 7 軌道 f 電子模型や Γ3非クラマース系に対
する有効モデルを解析することにより，立方晶系の PrPb3の非整合四極子秩序や PrT2X20の Γ3四
極子物性を明らかにする。さらに，立方晶非クラマース系に限らず，U 系や超ウラン系にも本理
論を適用し，アクチノイド化合物の多極子秩序や超伝導の微視的理論を展開する。 
 
３．研究の方法 
スピン軌道相互作用のある 3 次元 7 軌道 f 電子模型を平均場近似や乱雑位相近似によって解

析し，PrPb3 の格子非整合四極子秩序を微視的観点から解明する。また，数値的研究のために，
j-j 結合描像に基づいて Γ3非クラマース系に対する微視的有効模型を構築する。その後，乱雑位
相近似で有効電子間相互作用を計算し，多極子秩序構造を決定するスキームや超伝導ギャップ
方程式を解く手法を完成させる。これらの理論を U 系や超ウラン系に適用し，多極子秩序およ
び超伝導状態を明らかにする。また，7 軌道 f 電子モデルを数値繰り込み群法によって解析し，
マルチチャンネル近藤効果の出現の様子を調べ，フェルミ液体状態と非フェルミ液体状態間の
量子臨界性に着目した研究を行う。さらに，Γ3非クラマース系のモデルを数値計算手法によって
解析し，PrT2X20を念頭に，Γ3四極子秩序相を微視的観点から明らかにする。 
 
４．研究成果 
(1) Nd 系における 2 チャンネル近藤効果 

1980 年，Nozières と Blandin は，1 つの不純物スピンを複数のチャンネルの伝導電子が過剰に
遮蔽するとき，非フェルミ液体状態が生じ，物理量の温度依存性に低温でさまざまな異常が現れ
る可能性を指摘した。1987 年，Cox は，四極子自由度を巧みに利用して，Γ3 基底状態をもつ立
方晶 U 系化合物において 2 チャンネル近藤効果が実際に起こることを示した。その後，U 系か
ら Pr 系へと対象物質は広がり，f2 系を舞台に 2 チャンネル四極子近藤効果の研究が盛んに行わ
れてきた。四極子自由度を利用する Cox のアイデアは秀逸であるが，Nozières と Blandin が考え
た磁気的な 2 チャンネル近藤効果は，実際の系では見つからないのだろうか，という素朴な疑問
が残る。また，f2 系で Γ3 基底状態をもつ物質だけでなく，他にも対象物質を広げることができ
れば，2 チャンネル近藤効果の研究がさらに進むことが期待される。 
そこで，本研究では，Γ8 伝導電子と混成する 7 軌道アンダーソンモデルを数値繰り込み群法

によって先入観なく解析することにした。今の場合，局所 f 電子数 n を 1 から 13 まで自由に変
えることができるが，対応する希土類イオンにおけるクーロン相互作用やスピン・軌道相互作用
の値を用い，結晶場ポテンシャルをパラメータとして考えた。モデルの妥当性を確認するために，
まず，Pr3+イオンを念頭に，n=2 の場合を調べた。その結果，Cox の指摘どおり，Γ3 基底状態の
場合に残留エントロピー0.5log2 が現れ，2 チャンネル近藤効果が生じることを確認した。図 1(a)
のように j-j 結合描像に基づいて考えると，Γ3 状態は Γ7 と Γ8 軌道をまたぐ 2 種類の一重項から



成り，その縮退は Γ8 状態の軌道自由度に由来していることがわかり，軌道（四極子）近藤効果
が起こることになる。n=2 の結果からモデルは妥当であると考え，電子数をさまざまに変えて計
算を続行した。その結果，Nd3+イオンに対応する n=3 で，Γ6基底状態の場合に，2 チャンネル近
藤効果が現れることを発見した。再び j-j 結合描像に基づいて考えると，図 1(b)のように Γ6状態
は，f2の Γ3 状態に Γ8電子を１つ付け加えた形をしており，Γ8伝導電子との混成を考えると，Γ7

電子の磁気モーメントを Γ8 の 2 種類のチャンネルの伝導電子が遮蔽する形になる。これはまさ
に，Nozières と Blandin が最初に考えた磁気的な 2 チャンネル近藤効果になっている。今後，Nd
を含む 1-2-20 系でこのような磁気的な 2 チャンネル近藤効果が観測される可能性が期待される。 

 

 
図 1：(a) j-j 結合描像に基づく f2のΓ3二重項。(b) j-j 結合描像に基づく f3のΓ6二重項。 

 
(2) 超ウラン系における 2 チャンネル近藤効果 

2 チャンネル近藤効果は，非フェルミ液体状態に起因する新奇物性の理解の観点から，長年に
わたって研究されている。この 2 チャンネル近藤効果が現実に起こる可能性について，1987 年
にコックスが，立方晶系 U 化合物を念頭に，Γ3 結晶場基底状態を持つ f2 電子系において四極子
自由度に関する 2 チャンネル近藤効果が生じることを指摘した。当初，U 化合物で実験研究がな
されたが，その後，研究の舞台は Pr 化合物に移った。そして，1-2-20 系と呼ばれる PrT2Al20（T
は遷移金属）において，2 チャンネル近藤効果に特徴的な物理量の振る舞いが発見されるに至っ
ている。最近，f2以外の希土類あるいはアクチノイド系において，2 チャンネル近藤効果が生じ
る可能性を考察しているが，j-j 結合描像に基づいて考えると，f2と f4の間に擬似的な電子・正孔
関係があることから，Γ3結晶場基底状態を持つ f4電子系においても，2 チャンネル近藤効果が生
じる可能性があることに気づいた。そこで，Γ8 の 2 バンド伝導電子と混成する 7 軌道アンダー
ソン模型を数値繰り込み群法によって解析し，局所 f 電子数が 4 で Γ3結晶場基底状態の場合に，
2 チャンネル近藤効果に特徴的な 0.5log2 の残留エントロピーが現れることを見出した。対応す
る物質について，5f4となる Np3+あるいは Pu4+イオンを含む立方晶系超ウラン化合物，たとえば，
Np 1-2-20 系の合成や実験が期待できると考えられる。 
 
(3) 2 軌道不純物アンダーソンモデルの量子臨界点 
近藤効果は，不純物スピンと伝導電子が近藤・芳田一重項を形成してスピン自由度が消失する

過程であると理解されているが，不純物がスピンだけでなく軌道の自由度も持つ場合，たとえば，
2 つの不純物スピンが 2 種類の伝導電子と混成する場合，局所一重項状態と近藤・芳田一重項状
態の間に競合が生じ，量子臨界点が現れることが知られている。量子臨界点近傍では，量子臨界
揺らぎによってさまざまな新奇な物性が生じる可能性があり，現在に至るまで盛んに研究され
ている。そこで，2 軌道不純物アンダーソンモデルを数値繰り込み群法によって解析し，量子臨
界点の出現の様子を調べた。立方対称下で局所電子数が 2 の場合，2 軌道不純物サイトの基底状
態は Γ1一重項，Γ3二重項，Γ5三重項の 3 種類に分かれる。このうち，Γ1一重項が上に述べた局
所一重項状態にあたる。繰り込みを行う出発点となる状態を Γ1から Γ5に変化させると，途中に
量子臨界点が現れることは既知である。Γ3状態を出発点にして繰り込みを進めると，軌道に関す
る近藤・芳田一重項が出現することを確認し，さらに，繰り込みの出発点を Γ1から Γ3に変化さ
せた場合でも，途中に量子臨界点が現れることを見出した。そして，相互作用パラメータを変化
させた場合に，Γ1と Γ5の間の量子臨界点は，Γ1と Γ3の間のそれと連続的につながっていて，相
図上で量子臨界曲線を形成することを見出した。 
 
(4) 2 チャンネル近藤状態とフェルミ液体状態の間に現れる量子臨界点 

Γ7 と Γ8の 3 本の伝導電子バンドと混成する 7 軌道不純物アンダーソンモデルを数値繰り込み
群法によって解析し，2 チャンネル近藤状態とフェルミ液体状態の間の量子臨界点の出現につい
て考察した。ここで考えるモデルは，局在 f 電子項，伝導電子項，混成項から構成されるが，こ
のうち，局在 f 電子項は，クーロン相互作用項，スピン・軌道結合項，結晶場ポテンシャル項か
ら成る。伝導電子項は，Γ7と Γ8の 3 本の伝導電子バンドから成り，バンド幅の半分をエネルギ



ー単位とする。局在 f 電子と伝導電子の混成は，同じ対称性をもつ軌道間でのみ生じるとし，混
成の強さは Γ7と Γ8で等しいと仮定した。 
局所 f 電子数 n=2 の Pr3+イオンの場合，局所基底状態は Γ1 一重項，Γ3 二重項，Γ5 三重項の 3

種類であるが，適当な大きさの伝導電子との混成を考えるとき，Γ3二重項の領域において，0.5log2
の残留エントロピーで特徴づけられる，四極子自由度由来の非磁性の 2 チャンネル近藤状態が
現れる。一方，Γ1の領域とその近傍では結晶場一重項状態が，Γ5の領域とその近傍では近藤一重
項状態が現れ，これらはともにフェルミ液体状態である。 
まず，結晶場パラメータを変えることにより，Γ1 の結晶場一重項状態から Γ5 の近藤一重項状

態に基底状態を変化させるとき，先行研究でよく知られているように，その狭間に 0.5log2 の残
留エントロピーで特徴づけられる量子臨界点が現れることを確認した。次に，Γ3 の領域から Γ1

の領域に，あるいは Γ3 の領域から Γ5 の領域に局所基底状態を変化させると，いずれの場合も，
φ=( 5 +1)/2 として，log φ という残留エントロピーをもつ量子臨界点が現れることを見出した。
同様の結果は，結晶場パラメータを固定して混成の大きさを変えたときにも得られた。さらに，
n=3 の Nd3+イオンの場合，Γ6 二重項の局所基底状態の領域に現れる磁気的な 2 チャンネル近藤
状態の近傍でも，log φ の残留エントロピーをもつ状態を見出した。以上のことから，2 チャンネ
ル近藤状態とフェルミ液体状態の間に，log φ の残留エントロピーで特徴づけられる量子臨界点
が現れると考えられる。 
 
(5) 非クラマース二重項系の多極子相互作用 

f 電子系の多極子自由度，特に八極子自由度に関する研究は，結晶場基底状態が Γ8である系を
主な対象として行われてきた。これは，Γ8四重項には八極子自由度を持つだけの大きな自由度が
あるためである。実際，NpO2や CexLa1-xB6といった Γ8系で八極子秩序が発見されてきたという
歴史がある。ただし，四重項のような大きな自由度は，八極子以上の高次多極子の自由度を持つ
ための十分条件ではあるが，必要条件ではないことに注意する必要がある。もし，単重項ではな
く，かつ双極子のような低次のモーメントを持たない場合には，必然的に高次の多極子モーメン
トによってその自由度は記述される。実際，非クラマース二重項 Γ3 は双極子モーメントを持た
ず，四極子自由度と八極子自由度で記述される。また，双極子モーメントを持たないという点は，
Γ3 系が高次多極子を研究する上でよい舞台になっているともいえる。この様な Γ3 系でどの様な
多極子相互作用が典型的となるかを調べるために，我々は f2 の Γ3 結晶場状態を記述する単純化
されたモデルを考え，多極子相互作用を導いた。 
このモデルでは，一電子状態として全角運動量 j=5/2 の状態を考え，二電子状態として Γ3が結

晶場基底状態になるような電子間相互作用を取り入れた。そして，この Γ3 イオン間の電子の跳
び移り積分に関する 2 次摂動論を用いて，多極子相互作用を導出した。得られた多極子相互作用
は，単純立方格子では四極子相互作用，体心立方格子と面心立方格子では八極子相互作用が主要
な相互作用となった。これは，Γ8系での多極子相互作用と共通する結果となっている。 
 
(6) Γ3四極子秩序における多極子ネスティング機構 

PrPb3 における奇妙な格子非整合 Γ3 四極子秩序は 2004 年に発見されたが，その微視的な機構
は解明されていなかった。この問題に対し，フェルミ面のネスティングと Γ3 四極子秩序の関係
に注目して研究を行った。具体的には，Γ7 軌道と Γ8 軌道で構成される 3 軌道ハバード模型を解
析し，Γ3 四極子秩序が現れるには，局所基底状態が Γ3 二重項になっていることが必要条件であ
ることを見出した。そして，Γ3二重項が局所基底状態になるような有効電子間相互作用を導入す
ると，格子非整合な Γ3 四極子秩序が四極子密度波状態として自然に現れることを見出した。四
極子密度波状態の秩序変数と秩序ベクトルは跳び移り積分によって異なるが，乱雑位相近似の
感受率が発散する秩序ベクトルは，基本的に相互作用がない自由電子系の場合の感受率のピー
ク構造で決まっていることを見出し，感受率のピーク構造とフェルミ面の関係に着目した。そし
て，格子非整合な Γ3四極子秩序が現れる領域では，フェルミ面上で Γ7軌道密度と Γ8軌道密度が
多い領域が秩序ベクトルによって結びついて，感受率に大きな寄与をもたらすことを見出した。
多極子密度とフェルミ面のネスティングの両方が関係していることから，これを多極子ネステ
ィングと定義し，f2 電子系の Γ3 四極子密度波状態を理解する上で重要な見方となる可能性を指
摘した。 
 
(7) 反強四極子秩序下における交差応答 
新奇機能を持つ新材料の開発には，物質それぞれの性質を同定し外場に対してどのような応

答を示すかを知ることが重要である。近年，反転対称性の破れた結晶構造を持つ物質群が注目を
集めており，その交差応答（電場（磁場）により磁気（電気）モーメントを誘起）が盛んに研究
されている。一方，強相関 f 電子系においては Pr 化合物における軌道秩序（四極子秩序）が精
力的に研究されている。本研究では，この Pr 化合物がダイアモンド構造の元で反強四極子秩序
を形成することで電気磁気効果が発現することを提案し，その異方性を用いることで，四極子秩



序変数を同定できることを理論的に示した。このことによって，反強四極子秩序の同定に向けて
の新たな方向性が生まれ，今後の実験研究が活性化することが期待できる。また，この秩序状態
が異なる電荷を帯びた逆巻のソレノイドの秩序とみなすことができることを見出し，電気磁気
効果の直感的な理解についても知見が得られた。 
 
(8) 局所クーパー対による非従来型超伝導 
多軌道系における超伝導は近年の鉄ヒ素系高温超伝導の発見に象徴されるように，ますます

その重要性が認識されてきている。従来型の超伝導とは，フォノンがクーパー対を媒介し，基本
的には同一サイトの引力を実現し，相対角運動量が s 波のものである。本研究では，多軌道系に
おいて，超伝導を担うクーパー対が局所的に形成された場合にも，異方的なノードを持つ非従来
型の超伝導が実現することを微視的な模型から出発して示した。 
具体的には，微視的な模型として単純立方格子上の 2 軌道(Γ8)のハバード模型を考え，乱雑位

相近似を適用し，超伝導転移温度および，多極子密度波の転移温度を見積もった。四極子秩序状
態の近傍に現れる，「従来型」の異方的超伝導とともに，広いパラメータ領域において，上述の
局所クーパー対が起源となる異方的超伝導が形成されることを明らかにした。また，強相関 f 電
子系における低エネルギー有効相互作用について系統的に導出する理論を構築し，結晶場準位
と相関した非自明なパラメータ領域が出現することを明らかにした。 
 
(9) 密度行列くりこみ群による異方的近藤格子模型の横磁場効果の解析 
強磁性超伝導体 URhGe では，そのイジング強磁性相の内部で超伝導が現れ，強磁性と超伝導

が微視的に共存していると考えられており，近年盛んに研究がなされている。興味深いことにイ
ジング軸に垂直に（横）磁場を印加すると，通常のように超伝導が一旦消失した後，キュリー温
度が 0 になる磁場付近で再び現れることが知られている。また，再出現後の超伝導転移温度は零
磁場でのそれよりも高く，磁場下での超伝導状態を実験，理論の両面から明らかにすることは，
重要な課題となっている。 
本研究では，伝導電子とイジングスピンが結合した時にどのような相が横磁場中で現れるか

を調べるために，横磁場を印加した１次元の S=1 異方的近藤格子模型を密度行列くりこみ群法
を用いて解析した。伝導電子数とともに種々の相が現れるが，特にクォーターフィリングより小
さいフィリングで強磁性が安定化することがわかった。この領域で横磁場の効果を調べたとこ
ろ，磁気モーメントが磁場の向きに倒れていく過程で，近藤“プラトー”相，および朝永ラッティ
ンジャー液体相があり，完全偏極した相に達することがわかった。強磁性と近藤“プラトー”相は
通常の 2 次元イジングユニバーサリティクラスの二次転移であり，近藤“プラトー”相では伝導電
子と局在スピンが強い反強磁性相関を保つことで磁化過程にプラトーのような領域が出現する。
また，このことを反映してスピンギャップが有限に開いていることがわかった。朝永ラッティン
ジャー液体相へは一次転移で転移し，基本的にギャップレスな振る舞いをする。今後，偏極相ま
でに出現するこれらの相や相境界などで，超伝導揺らぎがどのような振る舞いをするのかを調
べ，URhGe の超伝導機構について詳細な検討を行う。 
 
(10) プルトニウム化合物の超伝導の微視的理論研究 

2001 年に CeCoIn5 が転移温度 Tc=2.3K で超伝導になることが発見され，注目を集めたが，翌
2002 年に，PuCoGa5 において Tc=18.5K という重い電子系としては高温の超伝導が発見された。
これらの結晶構造の擬 2 次元性を考慮すると，銅酸化物高温超伝導体と同様に，磁気ゆらぎによ
る d 波対形成の可能性が高いと考えられる。そうだとすると，Tc は電子系のエネルギーでスケ
ールされるので，Ce の 4f 電子系よりは遍歴性の強い Pu の 5f 電子系の方が高い Tcを示す，とい
うのはもっともらしく思われる。しかし，2012 年に PuCoIn5 が合成されたが，Tc=2.5K であり，
PuCoGa5ではなく CeCoIn5とほぼ同じであった。これにより，Pu-115 の“高温”超伝導をどのよう
に理解すればよいのか，という点が再び問題になっていた。 
本研究では，Pu3+の 5f5電子状態を j-j 結合描像に基づいて考察し，Γ6と Γ7の 2 軌道に関する 2

次元正方格子上のモデルを構築した。2 つの軌道状態は，全角運動量 j=5/2 の z 成分で指定され
る状態|jz>を用いて，|Γ6>±=|±1/2>，|Γ7>±=cosθ|±5/2>+sinθ|∓3/2>と表される。ここで，下付きの±は
時間反転対称性から導入される擬スピンを表し，θ は Γ7 軌道の変形具合を表すパラメータであ
る。この 2 軌道モデルにオンサイトクーロン相互作用を導入し，乱雑位相近似を適用して解析し
た。スピンおよび軌道感受率を計算してネール温度 TNを求め，ギャップ方程式を数値的に解い
て超伝導転移温度 Tc を計算した。θ には，Γ7 が局在軌道となる特別な値 θ0 があり，θ0 の近傍に
磁気秩序ベクトル(π,π)の反強磁性状態が，さらにその周辺に d 波超伝導状態がそれぞれ現れるこ
とを見出した。そして，115 系に対する θ が θ0に近い値を取ることから，115 系において，θ の
わずかな違いで Tcが大きく変化する可能性があることを指摘した 
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