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研究成果の概要（和文）：反強磁性近藤半導体CeRu2Al10における27Kという非常に高い転移温度の起源を解明す
るため、主に含有量の高いAl原子をSiやZnなどで置換し、伝導電子濃度と反強磁性秩序との相関を調べた。Si置
換からZn置換へと電子濃度が減少するにしたがって、近藤効果が増強される一方、転移温度や混成ギャップの大
きさは置換していないCeRu2Al10で最大であった。置換する元素によらず、平均電子濃度で物性変化をよく説明
できることから、Ru4d電子とAl3p電子が混成した複雑な伝導バンドを形成しており、CeRu2Al10に特徴的なc-f交
換相互作用の強い異方性を生み出していることを指摘した。

研究成果の概要（英文）：In order to clarify the origin of unusually high transition temperature 27 K
 in an antiferromagnetic Kondo semiconductor CeRu2Al10, we have investigated the correlation between
 the concentration of conduction electrons and antiferromagnetic order by substituting Si and Zn for
 Al atom. With decreasing electron concentration, the Kondo effect is enhanced. On the other hand, 
the antiferromagnetic transition temperature and magnitude of hybridization gap show maximum at pure
 CeRu2Al10. Because the magnetic property of CeRu2Al10 depends on the average electron number 
irrespective of subustitution elements, we have proposed that the anisotropic c-f hybridization in 
CeRu2Al10 should be caused from the complex conduction band constituted by the hybridization between
 Ru 4d and Al 3p electrons.

研究分野：磁性物理学
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１．研究開始当初の背景 
セリウム(Ce)を含む金属間化合物は，Ceの
局在 4f 電子モーメントと周りの伝導電子と
の強い電子相関によって非 BCS 型の超伝導
や価数揺動などの多彩な磁気物性を示すこ
とから，強相関電子系の典型として 30 年以
上研究されてきた。近藤半導体と呼ばれる物
質群では，温度の低下に伴って，c-f 混成に
より数 10 K のエネルギーギャップがフェル
ミ準位に形成され，金属から半導体的な伝導
に変化する。代表的な Ce3Bi4Pt3や CeNiSnを
含む全ての Ce近藤半導体は，強い c-f 混成の
ために磁気秩序を示さなかった。本研究の代
表者は新しい Ce 物質群として，直方晶
YbFe2Al10型をとる CeT2Al10 (T=Fe, Ru, Os)に
着目し，いずれも低温で半導体的な伝導を示
す新近藤半導体であることを発見した[1]。特
に，CeRu2Al10は 100 K以下で混成ギャップを
形成した後， 27 Kで特異な反強磁性転移を
起こし，磁化率が減少すると同時に電気抵抗
が高温側での半導体的挙動から金属的伝導
に相転移することを報告した。転移温度に注
目すると，Ceの秩序磁気モーメント(Ce = 0.4 
B/Ce)が Gd の 1/20 しかないのに，転移温度
は GdT2Al10の 16 Kを凌駕する。また，磁化
容易軸は a 軸方向にもかかわらず，転移温度
以下では c 軸方向を向いた(Ce // c)反強磁性
構造をとる [2]。この高転移温度と磁気構造
に代表される様々な異常は，CeT2Al10の反強
磁性転移の要因が従来の RKKY 相互作用だ
けではないこと強く示唆しており， c-f 混成
の強い異方性や，混成ギャップ形成と転移の
相関に対する研究を重点的に進める必要が
ある。一方，理論の面からも様々なモデルが
提案されており，特に Ce 周りの非対称な原
子配置，つまり局所反転対称性の欠如が注目
されている[3]。この対称性の欠如は，Ce サ
イトでの 4f-5d 混成を許容し，近藤効果およ
び電気磁気効果の増強を引き起こすとされ
ており，この増強が CeT2Al10の高い磁気転移
温度に寄与していると期待されている。 

 
２．研究の目的 
 本研究では，CeT2Al10の混成ギャップ形成
および T=Ru, Osで観測された 28 Kでの特異
な反強磁性転移の要因を解明するため，電子
ドープ効果と Ce 周りの反転対称性の欠如に
注目し，特に磁気転移に対する役割を以下に
示すように元素置換効果を通して明らかに
する。 
 
３．研究の方法 
 CeT2Al10中の Ce 原子は 16 個もの Al 原子
に囲まれていることから，Ce4f電子と Al の
3p 電子との相関が特異な物性に重要な役割
を担っていると考えられる。一方，Ru を Rh
で置換した CeRu2-xRhxAl10では，わずか x=0.1
で反強磁性構造が変わることから，4f電子と
Tの d電子との混成が重要であると指摘され
ている[4]。そこで本研究では，13 族である

Alを 14族のシリコン(Si)や 12族の 亜鉛(Zn)
などに置換してp電子濃度を変えることでc-f 
混成強度や反強磁性転移温度の変化を調べ，
報告されている d電子濃度依存性との比較か
ら，特異な反強磁性秩序に対する混成ギャッ
プや p電子の役割を明確にする。 
 
４．研究成果 
 CeRu2Al10について，Alよりも 3p電子が 1
個多い Si で置換し，3p 電子の増加に伴う磁
気転移温度等の物性変化を，電気抵抗・磁化
率・比熱等の物性測定を通して調べた。Siを
1%置換した CeRu2Al9.9Si0.1単結晶試料の作製
に成功し，転移温度の減少とともに磁化率の
温度変化が大きく変化したことから（図 1），
わずか 1%の置換で異なる反強磁性磁気構造
に変化する。さらに Si置換量による物性変化
を系統的に調べるため，CeRu2Al10-ySiyの yを
0.4まで0.1ずつ増やした多結晶試料を作製し
た。転移温度は yの増加とともに 10Kまで減
少するにもかかわらず，磁化率の絶対値が増
加した。さらに c-f 混成による近藤半導体的
性質は抑制され，y=0.4でほぼ消失した。p電
子の増加量に注目して，Ruを Rhで置換した
d 電子増加系と比較すると，増加量と物性変
化が定量的に一致することを発見した（図 2）。 

図 1：CeRu2Al9.9Si0.1単結晶の磁化率 
 

図 2：CeRu2Al10-ySiyと Ce(Ru1-xRhx)2Al10の 
磁気相図の比較．横軸は 1分子当たりの 

    電子増加量に規格化してある． 
 

Al サイトの元素置換によるホールドープ
では，候補元素の Mg や Zn の飽和蒸気圧が
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低いこと，また先に行った Si置換の最大置換
量が 8%と低かったことなどから，試料の作
製が困難と思われたが，Al-Zn の混合液をフ
ラックス剤とすることで CeRu2Al10-zZnz 単結
晶試料の作製に成功し，さらに Al-Zn混合比
を変えることで置換量 zも 0.13まで制御でき
ることがわかった。電子プローブミクロ分析
で zを同定した試料を用いた物性測定から，
電子濃度を減らしたにもかかわらず，電子を
ドープした Si置換のように，転移温度が置換
量 zとともに 23 Kまで減少した（図 3）。 

図 3：CeRu2Al10-zZnz単結晶の低温比熱 
 
図 3ではさらに，CeRu2Al10-zZnzの比熱を dホ
ールドープ系 Ce(Ru0.95Re0.05)2Al10の報告と比
較しているが，z = 0.13の結果とよく一致し
ている。つまり，電子濃度を減らす向きでも，
p 電子制御と d 電子制御で物性変化が定量的
に一致する。このように，置換する元素によ
らず CeRu2Al10 1 分子当たりの電子濃度によ
って反強磁性の性質が変化することから，
CeRu2Al10では Ru 4d電子とAl 3p電子が混成
して伝導バンドを形成し，4f電子との複雑な
混成効果と転移温度増大を生んでいること
を明らかにした。 
さらに，Ru サイトを原子半径の小さい Fe
で置換した Ce(Ru1-xFex)2Al10 多結晶試料によ
る基礎物性測定および中性子散乱実験を行
った。我々の多結晶試料によって得られた磁
気相図は，CeRu2Al10の圧力相図や他グループ
の報告と異なった（図 4(d)）。そこで Fe置換
による格子定数の変化に注目すると，a 軸及
びc軸長の収縮率はFe置換と静水圧でほぼ一
致するが，Fe置換の b軸長の収縮率は半分し
かない（図 4(e)）。つまり，CeRu2Al10の磁気
転移温度増大には，b軸長または比 b/a, b/cが
重要であることを示唆している。さらに一軸
圧による研究では，Fe置換と対照的に，b軸
方向にのみ圧力を加えて b軸長のみ縮めると
転移温度が上昇する結果が得られているこ
とからも（図 4(f)），b 軸長が CeRu2Al10の反
強磁性秩序安定化に重要な役割をしている
ことが確認できた。 
イギリス・ダラム大学の Hatton教授らと共
同で行った CeRu2Al10に対する偏極軟 X線共
鳴散乱実験では，反強磁性秩序において反強
磁性モーメントが c軸から約 10度 a軸側に傾

いているという新しい結果を得た。本結果は
中性子回折実験でも観測されておらず，
CeRu2Al10 の異常反強磁性秩序の起源を明ら
かにする上で重要な情報を得た。 

図 4：(d) Ce(Ru1-xFex)2Al10および静水圧下の 
磁気相図 (e) Ce(Ru1-xFex)2Al10および 
静水圧での格子収縮率 (f) 一軸圧力 
による CeT2Al10の磁気相図 
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