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研究成果の概要（和文）：例外的反強磁性秩序を示す近藤半導体の「セリウム―遷移金属－アルミニウム」化合
物について、圧力効果と元素置換効果を調べ、近藤半導体を特徴づけるギャップと反強磁性秩序状態との関連に
ついて知見を得た。研究当初から発見されていた磁気励起構造の起源について中性子実験による進展があった。
一方、局所的に反転対称性の破れを持つ「セリウム―遷移金属―シリサイド」については、世界で初めて単結晶
合成に成功し、圧力効果により大きく増強される未知の秩序相が奇パリティの多極子秩序である可能性を提案し
た。

研究成果の概要（英文）：Unusual antiferromagnetic (AFM) Kondo semiconductor CeT2Al10 system (T=Fe,
Ru,Os) were investigated for pressure effect and substitution effect. We obtained information on the
 relation between the hybridization gap typical for the Kondo semiconductor and the unusual AFM 
order. The origin of the magnetic excitation found at the early stage of this study remains 
unsolved, but progress has been obtained by neutron experiments.
Metallic antiferromagnet CeCoSi without local space inversion symmetry was also examined from an "
odd-parity" multipole ordering point of view.  We succeeded in synthsizing single crystals of CeCoSi
 for the first time, and proposed the possibility of "odd-parity" multipole order. 

研究分野：強相関電子系

キーワード： 強相関電子系

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近藤半導体で磁気秩序を示す化合物はまず存在しないと考えられるが、予想に反し、「セリウム―遷移金属－ア
ルミニウム」化合物は、異常に高い温度で磁気秩序を示す。本研究成果により、新しい磁気材料、半導体材料、
などの開発に繋がる可能性がある。
「セリウム―遷移金属―シリサイド」については、初めて単結晶合成に成功し、非従来型の秩序相である「奇パ
リティ多極子秩序相」における研究のスタート地点を築いた。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近藤半導体の異常な AFM 秩序 

希土類化合物では 4f 電子が磁性を担う。通常、低温で磁気秩序を示すが、一部の Ce や Yb

化合物などでは伝導電子との強い混成（cf 混成）により非磁性となる。その基底状態は基本

的に金属的だが、ごく一部、cf 混成に起因するギャップが伝導バンドに形成され、半導体的

挙動を示す化合物がある。それらは近藤絶縁体／半導体と呼ばれ、強い cf 混成ゆえに磁気秩

序を示すことはないと考えられていた。ところが、近藤半導体であるにも拘わらず反強磁性

（AFM）秩序を示す系が見つかった。それが反強磁性近藤半導体 CeT2Al10（T=Ru, Os）である。

磁気転移温度は約 30 K であるが、Ce-Ce 間距離が 5.2Åと離れていること、近藤半導体ゆえ

の強い cf混成を考慮すると、30 K は異常に高い。研究当初、AFM 秩序以外の可能性が提案さ

れたこともあり、2009 年以降盛んに研究が行われてきた。しかしなぜ転移温度が異常に高い

のか、AFM 秩序とともに発達するスピンギャップの起源は何か、という研究当初からの根本的

問題は未解決のままである。 

CeT2Al10の奇パリティ多極子秩序 

CeT2Al10には、もう 1 つ興味深い特徴がある。結晶構造は直方晶 Cmcm で、結晶全体では空

間反転対称性が保たれているが、希土類サイト上では局所的に空間反転対称性が破れている。

最近、局所的に空間反転対称性の破れた系において、対称性の高い系では許されない奇パリテ

ィの多極子秩序の現れることが理論的に提案された。多極子自由度についての研究は古いが、

これまでに研究された化合物では、磁性イオンサイトの点群対称性は一般に高く、空間反転操

作に対して「偶」であることが殆どであった。この場合、いわゆる「偶」パリティの多極子自

由度のみを考慮すればよかった。一方、磁性イオンサイトの対称性が空間反転操作に対して

「奇」である場合、非自明な「奇」パリティの多極子自由度が原理的に活性となる。これには、

空間反転対称性の欠如に由来したスピン軌道相互作用に起因する「パリティの異なる軌道間

の混成」が本質的に重要である。ただし、オンサイトでの混成は非常に弱いため、磁性イオン

とその周囲にある原子と間で混成を考えることになる。即ち、奇パリティ多極子は「隣接サイ

トを含むクラスタ」に拡張して定義される。それ故、奇パリティ多極子はしばしば「拡張多極

子」とも呼ばれる。CeT2Al10では希土類サイトがジグザグ鎖を形成するが、このジグザグ構造

上にある磁性イオンが AFM 秩序を起こすと、強トロイダル秩序と同時に磁気 4 極子モーメン

トも誘起されることが理論的に指摘されている。 

CeCoSi の奇パリティ多極子秩序 

空間反転対称性の局所的に破れた系として、CeCoSi も興味深い。CeCoSi は TN=9.5 K で AFM

秩序を示す金属反強磁性体である。結晶構造は正方晶 CeFeSi 型で、結晶全体では空間反転対

称性を有すが、Ce オンサイトでは空間反転対称性が破れている。これまでの圧力下電気抵抗

測定の結果から、AFM 相は約 1.3 GPa の加圧で消失し、より高圧では未知の圧力誘起相

（pressure-induced ordered phase=PIOP）が急速に発達することが報告されている。PIOP の

転移温度は 1.5 GPa で 40 K 程度にまで達するが、加圧により急速に抑制され、2.2 GPa で消

失する。PIOP 相の起源として、Ce4f 電子の SDW 秩序、軌道秩序の可能性が提案されているが、

殆ど物性報告はなく、詳細は未解明である。局所的に空間反転対称性が破れていることから、

上述の奇パリティの多極子自由度が PIOP の起源に関与している可能性も考えられる。実験的

に検証を進めるには単結晶試料を用いて、異方性などを詳しく調べる必要がある。しかし、過

去の報告はすべて多結晶についての研究報告であり、単結晶の合成報告は一切なかった。 



２．研究の目的 

近藤半導体の異常な AFM 秩序 

 CeT2Al10で観測される異常なスピンギャップについて、非弾性中性子散乱実験により直接的

に詳しく調べ、近藤半導体に特有の磁気励起か、異常な AFM 秩序に由来する特異な磁気励起か

を明らかにする。角度分解光電子分光により、混成ギャップについても詳しく調べる。 

奇パリティ多極子秩序 

局所的に空間反転対称性の破れた構造を持つ希土類金属間化合物の CeT2Al10と CeCoSi を舞

台に、奇パリティ多極子秩序に由来する異常物性の実験的検証を目指す。 

 
３．研究の方法 

近藤半導体の異常な AFM 秩序 

 中性子非弾性散乱実験および角度分解光電子分光実験により直接的に系統的に調べる。 

奇パリティ多極子秩序 

 電流を流した状態で誘起されると考えられる付加的な磁化を、SQUID 磁束計やファラデー法

による精密磁化測定により調べる。CeCoSi については、圧力下磁化測定を行い、PIOP 相の起

源が磁気的か非磁気的かを調べる。また、CeCoSi の関連物質とともに単結晶の合成を試みる。 

 

４．研究成果 

CeCoSi の圧力下磁化測定 

 圧力下磁化測定と La置換効果を調べることで、未知の相転移の起源が(i)Co 由来の SDW 秩序

か、(ii)Ce 由来の軌道秩序か、区別することができる。Ceの一部を Laで置換した結果、転移

温度 T0は減少することがわかった。また、圧力下での磁化測定の結果、T0以下で磁化は減少し

ないことがわかった。これらの結果は、(ii)の可能性を強く支持する。 

CeCoSi の単結晶合成の成功 

 CeCoSi の研究は多結晶についてのみであり、単

結晶での報告はなかった。Ce-Co の共晶点フラック

ス法による CeCoSi の単結晶合成を試みた結果、世

界で初めて単結晶合成に成功した。単結晶が出来

たことにより、磁気異方性が予想外に小さいこと

もわかった。また、単結晶試料での磁化測定の結果

T0～12 K で小さな異常のあることを初めて発見し

た。これは、圧力下で誘起されると報告されていた

未知の秩序相が、常圧でも既に存在していること

を強く示唆する。単結晶の合成成功と常圧での T0

の発見により、磁気相図、圧力相図が完成した。 

反強磁性近藤半導体 CeT2Al10のスピンギャップ 

 CeT2Al10（T=Fe,Ru,Os）の諸物性は元素置換に極めて敏感である。スピンギャップの元素置

換効果を、遷移金属サイトのみならず、希土類サイトも置換した試料について、中性子非弾性

散乱実験を CeFe2Al10母体の試料について系統的に行った。その結果、スピンギャップ構造が

近藤半導体的な電子状態に由来すること、cf混成強度との関係などが明らかになった。 

上記の他にも、文献欄に挙げたような論文の発表、学会等での講演発表を行った。 

CeCoSi の温度－圧力相図。横軸が圧力で
縦軸が絶対温度。I相は無秩序状態、III相
は磁気秩序状態、II相が未知の秩序状態。
II相の相境界は未解明のままであったが、
本研究によりこの圧力相図が完成した。 
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