
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

 

平成２１年 ５月２２日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

 

研究成果の概要： 

 本研究は希土類元素が持つ f 電子の特異な性質に着目し、圧力、磁場、低温(および高温)を同
時に印加したいわゆる複合極限環境を実現する事によって固体の持つ電子相関の大きさを制御
し、新奇物質及び物性の探索を行うことを目的とした。本研究によって 層状希土類化合物にお
ける圧力誘起超伝導の発見、特異な磁気秩序の圧力依存性の解明、新しい希土類化合物の高圧
合成および希土類を含んだナノ層状多層膜の巨大磁気抵抗の物性を明らかにした。 
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１．研究開始当初の背景 

f 電子を含む金属間化合物の中には近藤効
果と RKKY 相互作用との競合で多くの興味
ある電子物性が見られる事が知られている。
例えば、強い電子相関の効果で強磁性、反強
磁性、超伝導や異常な金属相などが出現し、
それらはいずれも物性物理の根幹に結びつ
いているものが多い。これらの物質の共通し
た特徴はその電子状態が marginal state にあ
ることにより、多くの物性が圧力や磁場と言
った外力の作用に大変敏感であると言うこ
とである。このためこれらの電子状態は外力
を用いて容易に制御できることになり、常圧

下では予想もつかなかった新しい電子相が
出現する場合がある。 

 

２．研究の目的 

本研究では圧力、磁場、温度を変化させた
複合極限環境において電子相関の大きさを
制御し、新しい物質及び新しく誘起される物
性を探索する事を目的とした。 

 

 

３．研究の方法 

本研究に関する実験は九州大学理学部物
理学科および地球惑星科学科、東京大学物性
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研究所においてなされた。高圧装置としては
電子物性測定にはピストンシリンダー型装
置を又高圧合成にはキュービックアンビル
プレス等を用いた。 

 

４．研究成果 

(1) CeTM2（T: 遷移金属、M: Si or Ge）の低温・
高圧下の電子物性 

 高密度近藤化合物に属する CePtSi2 は斜方
晶 CeNiGe2 型（空間群:Cmcm)の結晶構造を持
つ。b 軸方向に Ce 層と Pt-Si 層は積層構造を
とり 2 次元的な構造を持っていると言える構
造である。近藤温度 TK=3 K と反強磁性転移
温度 TN=2 K はこの系で近藤効果と RKKY 

(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida)相互作用がよ
く競合している系である事を示す。我々は

CePtSi2 に対して圧力によって反強磁性を抑
制し、量子相転移を誘起させる事を試みた。 

 CePtSi2 の電気抵抗の圧力依存性を図 1 に
示す。常圧(P = 0 GPa)のは室温から増加し近
藤効果と結晶電場の相互作用による T1 = 6.5 

K、 T2 = 23 K で極大を示す。2 K 以下では
反強磁性転移による折れ曲がりを示す。TNは
圧力によって減尐し、0.94 GPa 以上で消失す
る。反強磁性に代わって 1.4 GPa 以上の圧力
で 0.14 K 以下で超伝導を示すことを発見し
た。一方 CeNiGe2 に対して単結晶の育成に成
功し、磁気抵抗、磁化、比熱等の測定を行っ
た。磁化には大きな異方性が見られ（容易軸
は c 軸上にある）、磁気抵抗の大きさは軸方向
によって異なった。磁気抵抗は c 軸方向に磁
場をかけたとき、80～90%に達した。高圧下
の電気抵抗の温度依存を図 2 に示す。近藤効
果と結晶場の相互作用による 2 つのピークが

見られるがこれらは圧力下でははっきりし
なくなる。またネール点は高圧下で消失する
ようである 

 

(2) CeAu2Si2 の反強磁性に及ぼす圧力効果 

層状構造を持つ体心正方晶 TrCr2Si2 型
(I4/mmm)の結晶構造を持つ CeAu2Si2は、約 8 

K(= TN)で反強磁性秩序を示す典型的な高濃
度近藤物質であるが TN は高圧下で消失する
と考えられており、その電子状態に興味が持
たれている。本研究では CeAu2Si2 単結晶を用
いて TNやメタ磁性転移磁場 BM に対する圧力
効果を調べ、TNの圧力変化が 1 GPa 近傍で異
常を示す事を報告してきた。この異常を明ら
かにするために、電気抵抗、熱膨張測定等を
行った。図 3 に CeAu2Si2 単結晶の J//a-axis の
電気抵抗の温度依存を示す。電気抵抗率は 8 

K 以下でハンプ型の異常を示す。この温度は、
帯磁率のピークと対応し反強磁性転移よる
と考えられる。ここでは異常を示す温度を TN

と定義した。TNは 0.75 GPa までの圧力によっ
て上昇するが、それ以上の圧力では減尐を示
す。熱膨張測定から得られた体積熱膨張係数
(= dV/dT)の TN 前後での変化量からエーレン
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図 1: CePtSi2 の電気抵抗の温度依存性 
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図 2: CeNiGe2の電気抵抗の圧力依存性 
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図 3: CeAu2Si2の電気抵抗の温度依存性 

 



 

 

フェストの定理を用いて見積もった TN の圧
力変化は1 GPa付近で最大のTNを持つ事を示
した。これは今回の電気抵抗から得られた結
果と一致した。 

 

(2) 重い電子系化合物 CeIn3 の高圧合成 

電子比熱係数 140 mJ/molK
2 を持つ重い電子

系化合物 CeIn3は Cu3Au 型(Pm3m)の結晶構造
を持ち、10 K で反強磁性転移を示す。通常、
CeIn3 は、常圧下で Ce と In を溶解させ、3 価
の価数を持つ-Ce が In に固溶して、特異な電
子状態を作っていると思われる。本研究では、
Ce が加圧に伴い価数転移する性質を用いて、
3 GPa 以上の高圧下において混合原子価状態
にある-Ce と In を溶解させて試料を作成し
た（このようにして作成された試料を-CeIn3

とする）。CeIn3 の高圧合成方法にはキュービ
ックアンビル装置を用いた。Ce と In の単体
を 1:3 の質量比でアルミナの容器に入れ、ヒ
ーターにはグラファイトを用い、これらをパ
イロフェライト製のガスケット内に入れ加
圧した。試料は、3 GPa まで一定速度で加圧
した後、1600 C まで昇温し、30 分保持した。
その後徐冷を行い室温に戻した後、減圧した。
図 4 に以前作成した-CeIn3（#1）と今回作成
した-CeIn3(#2)の電気抵抗の温度変化を示す。
どちらも電気抵抗は単調に減尐するが、#1 は
3.4 K 付近で In に起因すると考えられる超伝
導転移を示す。一方#2 は 7 K までの測定のた
め超伝導転移こそ示さないが、残留抵抗比が
200 近くあり、単体 In 金属の寄与が大きい事
を示唆する。つまり、どちらも In の析出が見
受けられ、この手法では In が析出しやすいと
考えられる。そこで、まずアーク炉にて Ce

と In を 1:3 の質量比で溶解させて CeIn3 作成
し、これを母合金として高圧で融解させ
-CeIn3 を得る事を試みる。 

 

 

4.4 高圧下の希土類人工格子 Fe/Tb の磁気抵
抗効果 

巨大磁気抵抗効果（GMR 効果）を利用し
た技術は、現代の高密度磁気ストレージを支

える根幹技術である。これらは、ナノ構造を
有する 3d 金属と貴金属の多層膜であり、伝
導現象にかかわる磁性の主体は 3d 電子であ
る。最近我々は Fe/Cr 人工格子に対してその
磁気抵抗が高圧下で大きくなることを見い
だした。一方、ナノ構造を有する 4f 電子系の
磁気抵抗効果に関する研究例は尐ない。我々
のグループは、ナノ構造を有する Fe/Tb 人工
格子に注目して研究を行った。 

 

図 5: Fe/Tb の MR(8.5 T)の圧力効果 
 

Fe(12 nm)/Tb(15 nm)人工格子は、RF スパッ
タリング法で作製した。積層回数は 25 回で、
酸化防止のため最上層を Ag でキャップした。
Fe および Tb の元素別の磁化は、Fe-K 吸収端
およびTb-L2,3 吸収端における XMCD強度か
ら求めた。X 線回折から hcp-Tb が観測された。
一方、bcc-Fe のピークは Ag と重なっていた
ので、Fe-K 吸収端における X 線吸収スペク
トルのbcc-Fe特有の構造からbcc-Feが存在し
ていると考えた。磁化測定から、低温で磁場
5 T でも磁気飽和しない特徴が観測された。 

抵抗は磁場が印可されると一様に減尐し、9 T

でも飽和することはなかった。又高圧下でも
その傾向は変わらずR-H曲線はほぼ平行のま
まであった。1 気圧での磁気抵抗効果の大き
さは 9.5 %であったがこの大きさは圧力をか
けると減尐した。図 5 に 8.5 T における磁気
抵抗効果の大きさを圧力の関数として示し
た。3 GPa の圧力下で磁気抵抗効果の大きさ
は約 10%減尐する。この結果より、Fe/Cr で
見られたような磁気抵抗の高圧下における
増加は観測されなかった。 
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図 4: -CeIn3の電気抵抗の温度変化 
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