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研究成果の概要（和文）： 
 
 本研究課題では、高圧下で重い電子状態や圧力誘起超伝導を示す物質の電子状態に着目
し研究を進めた。常圧で反強磁性を示す CePtSi2や CePd5Al2をはじめ、同じく反強磁性体
で結晶構造に反転対称性のない CeIrGe3、CeCoGe3 等の化合物の量子臨界点における圧力
誘起超伝導を詳細に調べ、上部臨界磁場の異方性などを明らかにした。また YbT2Zn20(T: 
Co, Rh, Ir)化合物で重い電子系特有のメタ磁性が現れることを見いだし、圧力下でこれ
らの化合物が量子臨界点に近づき大きな電子の有効質量を示すことを発見した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 
  In rare-earth and actinide compounds, various kinds of electronic ground states such 
as magnetic ordering, heavy fermion, and unconventional superconductivity are 
realized as a result of the competition between the RKKY interaction and the Kondo 
effect. In this research, electronic properties of several Ce- and Yb- compounds are 
investigated under high pressure, high magnetic field, and low temperature. 
  Physical properties of pressure induced heavy fermion superconductors such as 
CePtSi2, CeRhGe2, and CePd5Al2 as well as a non-centrosymmetric compound CeIrGe3 
have been investigated. It is also found that YbIr2Zn20 exhibits an extremely heavy 
fermion state under high pressure near the quantum critical point. 
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１．研究開始当初の背景 
  セリウム・ウラン化合物は、比較的局在
性の強い f 電子と結晶中を自由に動き回る
伝導電子とが混成し、磁気・電荷・多極子
秩序、小さな磁気モーメント、重い電子状
態、異方的超伝導など特色ある物性が発現
する。これらの現象は、Ruderman-Kittel-糟

谷-芳田（RKKY）相互作用と近藤効果のバ
ランスで生まれるが、これらの相互作用が
拮抗した場合、磁性が抑制された重い電子
状態(量子臨界状態)が形成され、しばしば
超伝導状態が発現する。近年これらの相互
作用をコントロールする手段として圧力が
重要なパラメータであることがわかり、
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我々をはじめ多くの研究グループで圧力下
での物性研究が行なわれ、いくつかの圧力
誘起重い電子系超伝導体が発見されている。
一方で、この重い電子による超伝導状態に
ついては、磁性との共存、超伝導電子対の
対称性、大きな超伝導上部臨界磁場(Hc2)及
びその異方性など未解明な点が多いことも
事実である。 
 実験技術の進歩もあり約 3GPa 程度まで
の圧力下では比較的静水圧性のよい実験が
行われ、電子物性も次第に明らかになって
きた。一方、それ以上の圧力領域となると、
試料空間がより小さくなるブリッジマンア
ンビル型高圧発生装置やダイヤモンドアン
ビル型高圧発生装置(DAC)を使用する技術
的困難さ、それに付随する物性測定上の制
約、圧力媒体の固化による非静水圧性に起
因した圧力勾配、測定試料へのダメージに
よる残留抵抗の増加や超伝導転移のブロー
ド化などさまざまな問題があり、超伝導の
詳細を研究する上で克服すべき点は多い。 
  
２．研究の目的 
 本研究では静水圧性を格段に改善する希
ガス(アルゴンやヘリウム)を圧力媒体とし
て DAC に導入することができるシステム
を開発し、超高圧下において重い電子系圧
力誘起超伝導体の電子状態を詳しく調べる
ことを目的とする。 
 そこで、これまでのさまざまな高圧発生
装置開発や圧力下における測定の経験を活
かし、測定範囲をより高い圧力へと拡張し、
希土類・アクチナイドなどの f 電子を持つ
物質が示す、超伝導や磁性、多極子などの
電子状態を調べることを目的として本課題
研究を遂行することにした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、希ガスを圧力媒体とした静
水圧性の良い高圧セルを開発しこれらの高
圧発生装置や既存の装置を用いて、希土類
化合物で見られる圧力誘起超伝導体の電子
状態を詳しく調べる。研究に用いる試料は
代表者と代表者の所属するグループの大学
院生らによって育成された純良単結晶試料
を用いた。研究対象としては、具体的には
磁性が消失し、超伝導が現れる量子臨界点
が 5〜10GPa と比較的高く、詳しい電子物
性が明らかになっていない CePd5Al2、
CeTGe3(T:Co, Ir)、などの物質の詳細な圧力
—温度—磁場相図の研究。またセリウムが
4f 電子 1 つなのに対して、4f のホールを 1
つ持ち対照的な物性を示すと考えられるイ
ッテルビウム(Yb)化合物などに対象を拡げ
研究を進めていく。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 CeRhGe2の圧力と温度の相図。TNはネ
ール点、Tscは超伝導転移温度を表す。 
 
４．研究成果 
 本研究課題において、様々な希土類、アク
チノイド化合物の純良単結晶育成と高圧下
における電子状態の研究を行ってきた。ここ
ではいくつかの主要な結果について記載し、
より詳細なデータや解釈については後掲の
論文を参照願いたい。 
・CePtSi2と CeRhGe2の圧力誘起超伝導 
 圧力誘起超伝導探索の過程において、新物
質 CeRhGe2 の単結晶育成に成功した。
CeRhGe2 の結晶構造は正方晶に近い CeNiSi2
型の斜方晶構造である。比熱や帯磁率の測定
において 7.5 K で磁気転移を反映した明確
な比熱の異常が観測されたことから、この
物質は TN = 7.5 K の反強磁性体であること
がわかった。帯磁率は高温でキュリー・ワ
イス則に従い，有効磁気モーメントは Ce
の自由イオンの値に近い約 2.4 μB/Ce と見
積もられた．低温での比熱の温度依存性か
ら得られた電子比熱係数は約 70 mJ/mol⋅K2

であった．帯磁率と比熱の結果から，この
物質の 4f 電子は比較的よく局在した 4f 電
子による反強磁性を示し，2 次元電子系で
あることが示唆される．そこで，磁気転移
が消失する量子臨界点近傍における物性を
調べるため，高圧下における電気抵抗測定
を行なった．ブリッジマンアンビル型高圧
装置をもちいて 4.4 GPa までの実験を行っ
たところ，電気抵抗は全体的に増加し，TN
は約 3 GPa まで単調に増加，その後減少に
転じることがわかった．磁気秩序の抑制に
はより高圧が必要であると考えられたため，
ダイヤモンドアンビル型高圧装置を使って 
実験を行った．7.1 GPaで電気抵抗は約 50 K
で山を持つような重い電子系特有の振る舞
いに変わり，さらに温度を下げると約 1 K
で反強磁性に伴うと考えられる電気抵抗の
折れ曲がりが見られ，0.4 K 付近で再び電気
抵抗が急激に減少することがわかった．0.4 
K での電気抵抗の減少は比較的低い磁場で



消失することから超伝導が発現したと考え
られる． 
 図 1 にこの結果から得られた CeRhGe2の
圧力−温度相図を示す．現在のところ超伝導
は 7 GPa 付近の狭い圧力領域だけで見られ，
まだゼロ抵抗は観測されていない．この原
因の一つとしては結晶の純度や圧力の不均
一性などが考えられる． 
 次に九州大の巨海グループによって圧力
誘起超伝導の可能性が示唆された CePtSi2 に
ついて単結晶を育成し圧力下での研究を行
った。これまで CePtSi2では 1.7 GPa 以上の圧
力をかけると低温で電気抵抗が急激に減少
することが報告されていたが、今回我々の研
究で 1.5 GPa 程度の圧力をかけると、Tsc = 
0.16 K 以下で電気抵抗がゼロになることが確
認された。また超伝導の上部臨界磁場の異方
性を詳細に測定したところ、ゼロ磁場での上
部臨界磁場は H∥a-, b- c-軸 に対して、Hc2(0) 
= 11, 22, 3 kOe となることがわかった。この異
方性はフェルミ面の異方性と必ずしも対応
しているわけではなく、むしろ帯磁率の異方
性と密接に関連しているように見えること
から、この異方性には常磁性効果が大きく寄
与していることが考えられる。 
 
・結晶構造に反転対称性のない CeIrGe3 の圧
力誘起超伝導 
  TN = 8.5K の反強磁性体 CeIrGe3 の結晶構造
は BaNiSn3 型の正方晶であり、結晶の[001]方向
に空間反転対称性を持たない。反転対称性が
ない系では、結晶内の電場勾配によりフェルミ
面が分裂し、クーパー対の対称性が s 波と p 波
が混じった新しいタイプの超伝導状態が実現す
る可能性が示唆されている。この場合生成され
るクーパー対は結晶の(001)面内で形成される。 
このような結晶構造での超伝導は、Ce 化合物で
は CePt3Si で始めて発見され、その後 CeRhSi3
や CeIrSi3 で相次いで発見された。CeIrGe3 はこ
の後者の化合物と同じ結晶構造であり、圧力誘
起超伝導が期待されていた。しかし、反強磁性
転移温度 TN は 8.5 K と高く、反強磁性が安定で
あるため、8GPa までの研究では TN の顕著な減
少は見られなかった。そこでより高い圧力範囲を 
カバーできるダイヤモンドアンビル型高圧装置を
用いて圧力下における電気抵抗測定を行った
（図 2）ところ、TN が階段的に減少し、約 20 GPa
で反強磁性と共存する超伝導が発現した後、
24GPa 以上で基底状態は超伝導のみの相とな
る。 CeIrGe3 の温度と圧力の相図を図 3 に示す。
上述したように、この化合物には結晶構造に反
転対称性がないことから、クーパー対が(001)面
内で形成されることから、[001]方向の磁場に対
してスピン帯磁率が生じず、量子臨界点で重い
電子状態が実現することにより[001]方向に巨大
な上部臨界磁場を持つと考えられる。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 超高圧下における CeIrGe3 の電気抵抗
の温度依存性。(a)の内挿図はフラックス法に
より育成された純良単結晶試料。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 CeIrGe3の圧力と温度の相図。TNはネー
ル点、Tscは超伝導転移温度を表す。 
 
・重い電子系化合物 YbT2Zn20 (T: Co, Rh, Ir)の
量子臨界点近傍の電子状態 
 YbT2Zn20 は CeCr2Al20 型の立方晶で、

Yb がダイヤモンド構造をとり、Tはパイロ

クロ ア構造である。それぞれがZnで囲まれ

たカゴ状の結晶である。これらの化合物は

全て磁気秩序を持たない。つまり磁化率は 
Yb3+の有効ボーア磁気モーメントを持つキ

ュリー・ワイス則に従い、Tχmaxで極大値を



持ち、より低温で一定の磁化率となる。Tχmax

は近藤温度に対応し、Tχmax以下で 4f電子は

局在電子から遍歴電子に変貌する。χ (T ~ 0 
K) の値は電気抵抗率 ρ=ρ0 + AT2の√A値 、
および電子比熱係数γに比例する。すなわち

フェルミ液体の重い電子系となる。Tχmaxは

YbIr2Zn20で7.4K、YbRh2Zn20で5.8K, 
YbCo2Zn20で0.32Kである。従来の重い電子

系の典型物質CeCu6ではTχmax � 1 Kであっ

たので、YbCo2Zn20はおよそ1桁小さい近藤

温度の物質ということになる。重い電子系

特有のメタ磁性がTχmax以下で出現すること

を期待して磁化測定を行ったところ。1.3 K
ではYbIr2Zn20でHm = 97 kOe, YbRh2Zn20では 
63 kOeにメタ磁性が見いだされた。

YbCo2Zn20では1.3Kではメタ磁性は見いだ

されないが、60 mKでは6 kOeにメタ磁性が

観測された。TχmaxとHmとの関係をこれまで

観測された物質を含めてプロットしたのが

図4である。この関係は実験的にHm (kOe) = 
15 Tχmax (K)で表現される。つまり、μBHm 
=kBTχmaxであった。つまり重い電子系の基本

法則が広い温度と磁場範囲で確立している

ことを示している。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図4 重い電子系のTχmaxとHmの関係。 
 
 本研究では YbT2Zn20 (T: Co, Rh, Ir) のメ

タ磁性の磁場を目安にして、圧力下での磁

気抵抗、ドハース・ファンアルフェン 
(dHvA) 効果の測定を行った。その結果、

YbCo2Zn20 が 量子臨界点近傍に位置する

ことがわかった。dHvA 効果から H = 0 kOe
では、100 �500m0 のサイクロトロン有効

質量を持つ重い電子系であることも明らか

にされた。ただし、この重い電子系は磁場

の増大とともに著しく減少する。また、圧

力･磁場中で YbIr2Zn20 の電気(磁気)抵抗測定

を行ったところ、Hm は加圧とともに減少し、それ

に伴い電気抵抗の T 2 の係数 A が急激に増大、

さらに A 値は Hm で極大をもつ(図 5(a))ことがわ

かった。√Aは電子の有効質量に比例するため、

常圧と 5.0 GPa におけるドハース・ファンアルフ

ェン効果(dHvA)測定から見積もったサイクロトロ

ン有効質量を対応させる(図 5(b))と、5.0 GPa で

の有効質量は 450m0 (m0:電子の静止質量) と

いう巨大な値となる。これは特筆すべき値で、こ

れまで見つかっている最高に重い電子系 CeCu6

に比べはるかに大きい。さらに高圧下で 5.2 GPa
で Hm が消失し、7.5 GPa で反強磁性が誘起され

ることを見いだした。このことは非磁性 Yb 化合

物における量子臨界点探索において Hm が重

要な指標となることを表している。 
 
本研究課題では以上のような研究を行って、
セリウムやイッテルビウム化合物が量子臨
界点近傍で示す特異な電子状態を明らかに
した。今後もさらに研究を進め、重い電子系
化合物が示す多彩な電子状態の本質を探る
研究につなげていきたい。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5  (a) 圧力下における YbIr2Zn20 の A 値の
磁場依存性と(b)常圧と 5.0 GPa における√A 値と
常圧におけるサイクロトロン有効質量の磁場依
存性の比較。 
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