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研究成果の概要（和文）：常圧でのノーマルな近藤金属状態からスタートして圧力下で近藤半導体状態が実現す
る現象の探索を試み，有力な候補物質と考えていたCeSについて，圧力下物性の研究を行った．電気抵抗，ホー
ル効果の測定を量子臨界圧を超える圧力まで測定した．電気抵抗では混成の増大による半導体的温度変化が観測
されたが，ホール効果は量子臨界圧近傍でも発散的振る舞いが見えず，ギャップ形成とは異なる機構で電気抵抗
が増大しているという結論に達した．今後の展開が期待できる新たな発見としては，半導体金属転移に伴って強
磁性が出現するTmTeにおいて，強磁性の前兆現象と思われる磁化率の異常を転移圧力近傍で観測した．

研究成果の概要（英文）：We have studied the electronic properties of CeS, which has recently been 
expected to realize a Kondo insulator state under high pressure due to an increase in c-f 
hybridization, starting from a normal Kondo metal. We measured the electrical resistivity and Hall 
effect up to pressures above the critical point Pc. Although a strong anomaly was observed in 
resistivity reminiscent of a semiconducting state, the Hall effect did not exhibit a semiconducting 
behavior, indicating that the anomalous increase in resistivity is caused by a mechanism different 
from the energy gap formation at the Fermi level. Another finding in this research from which we 
expect future progress is on TmTe, which exhibit an insulator-to-metal transition with a 
simultaneous appearance of a ferromagnetic order. We found an anomalous increase in magnetic 
susceptibility around the critical pressure which is reminiscent of a precursor of the 
ferromagnetism. 

研究分野： 強相関電子系物理

キーワード： 磁性　電気伝導　量子臨界現象　圧力
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研究成果の学術的意義や社会的意義
物質は一般に金属か絶縁体のどちらかに分類されるが，その境界領域がどうなっているかは実はまだ謎が多い．
金属に圧力をかけることで電子状態を変化させ，絶縁体に移り変わる過程，あるいは絶縁体から金属に変わる過
程が詳細に観察できれば，その謎に迫ることができる．しかし，その様相は多彩である．本研究では原子に局在
して磁性を担う電子も電気伝導性の変化に関与する現象のいくつかを調べた．圧力下で電子間の相互作用が変化
することで，伝導電子の散乱状態が変わったり，また，電子が原子に局在した状態から原子間を動き回る状態に
変化することでスピンがそろう強磁性に変化する現象などを詳細に調べた．

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 物質中の磁性イオンが up と down の 2 つのスピン自由度を持つ場合，その自由度は絶対零度
まで凍結せずにいるわけにはいかず，必ず何らかのエントロピー消失過程を経て，基底状態に達
しなければならない．最も単純なのは，磁気秩序やスピングラスのようにスピンが秩序化して凍
結する場合である．しかし，金属の場合は，伝導電子と局在スピンとの相互作用(混成)を通じて，
両者のスピンが 1 重項状態を形成することがある．その形成過程で起こる電子の散乱現象が，
電気抵抗の増大をはじめとする様々なマクロ物性の異常を引き起こす．これが近藤効果であり，
金属中の希薄な磁性不純物の場合の近藤効果については，理論・実験ともに十分な理解がなされ
ている． 
 局在スピンが結晶格子を組んだ状況で近藤効果が起こると，近藤一重項が格子を組んだ基底
状態が実現することがある．セリウム系希土類化合物がその典型例である．この基底状態は，4f
電子が伝導電子と混成して両者が一体化し，f 電子の局在的性格を強く引きずりながら遍歴して
動き回る状態になることから，重い電子状態と呼ばれている．このとき，f 電子状態を反映した
大きな状態密度がフェルミ準位上の伝導電子にも形成される．しかし，この大きな状態密度は電
子系エネルギーを高くするため，エネルギーギャップを開いてフェルミ準位上の状態をなくし
てしまったほうが，電子系のエネルギーは低くなる．これが，強い電子相関のためにギャップが
開いた，いわゆる近藤半導体状態である．これまで知られている近藤半導体物質としては，
SmB6,YbB12,CeNiSn, Ce3Pt3Bi4 等が有名である．しかしながら，これらはいずれも，常圧の最初
の状態からギャップが開いた物質であり，ギャップが開く前の金属状態がどうなっているのか
はわからない．バンドギャップ半導体との区別がつかないと言ってもよい． 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，理論的に存在が提唱されながら，真の意味で現実に存在が確認されていると
は言い難い，「いわゆる近藤半導体状態」を，本来の概念に立脚して実証することである．ノー
マルな近藤金属状態から始まり，圧力下で混成を強くすることでフェルミ準位上の状態密度が
増大し，反強磁性転移が消失する量子臨界点近傍になったとき，ついにギャップが開いて状態密
度を下げて安定化する．これが本来の近藤半導体であり，これを探索し，実証することを目的と
した．これまでの「いわゆる近藤半導体」は，すべて，はじめから半導体の状態にある物質であ
る．本研究では，本来の近藤半導体としての可能性を秘めたセリウムモノカルコゲナイド CeX 
(X=S, Se, Te) に着目し，常圧でのノーマルな近藤金属状態から始まり，圧力下で到達する量子
臨界点近傍で近藤半導体が実現しているのかどうかを探索することで，近藤半導体の形成機構
にせまることを目的とした． 
 
３．研究の方法 
 セリウムモノカルコゲナイド CeS, CeSe, CeTe について，最高約 8 GPa 程度の圧力，最低温
度 0.1 K，最高磁場 15 T の複合極端条件下で電気抵抗，ホール効果，比熱の測定を行い，量子
臨界点近傍の圧力における電子状態を調べる．これと並行して，圧力セルや比熱測定系のシステ
ム構築，関連技術の習得とノウハウ蓄積も行う． 
 
４．研究成果 
CeS の圧力下電気抵抗は最低温度 1.5K，磁場 14.5T，最高圧 7.2GPa まで測定した（図 1）．約
4.8GPa の量子臨界圧力に近づくにつれて，電気抵抗率が低温で異常な上昇を示し，その温度依
存性は単純な近藤効果による logT 依存性を大きく超える上昇を示す．横軸を圧力，縦軸を TN直
上での電気抵抗率にとったプロットでは（図 2），臨界圧に向かっての電気抵抗の上昇は常圧の
10 倍にも達し，価数ゆらぎの効果が指摘されている CeCu2Si2 を上回るほどの上昇である．この
急激な上昇の起源を探るため，その臨界圧 4.8GPa までの圧力下でホール効果の測定を行った．
図 3 に示すように，圧力下でホール係数が上昇し，キャリア数が減少していくことがわかった．
ただ，電気抵抗の上昇がギャップ形成と関係しているのではないかとの当初の予想は，ホール係
数の温度変化がないことから，ギャップ形成よりもむしろ，通常のスピンゆらぎによる近藤効果
とは異なる機構による電子の散乱が増大しているのではないかと考えられる．むしろ，臨界圧近
傍での電荷ゆらぎが d-f クーロン相互作用が強く働くことによる散乱の増大ではないかと考え
られる．反強磁性転移直前の電気抵抗率の急激な上昇については 2 つの要因からなると考えら
れる．1つは，結晶場の縮小によってΓ7，Γ8状態が縮退することによる c-f 混成の強化，つま
り、近藤効果の増強による要因である．2 つ目は，圧力印加によって価数揺動状態をとる Ce 原
子が生じ，価数揺らぎによる物性異常が起こりやすい状態となる要因である．これらの結果につ
いては，国際会議 SCES2019 で発表した． 
 当初の目的にはなかった研究であるが，本研究で圧力下での測定の応用範囲が広がったため，
約 2GPa の圧力下で絶縁体金属転移を示す磁性体 TmTe について，未だ未解明の現象である絶縁
体金属転移と強磁性出現の問題に取り組んだ．圧力下交流磁化率測定により，金属への転移後に



突然生じるとされていた強磁性の前兆現象が転移圧力近傍で観測される可能性を見いだした．
強磁性が出現する直前の圧力で，強磁性転移温度である 15K 付近に小さな磁化率上昇が見られ，
また，1K以下の低温に向かって発 散が起きているような結果を得た．これは，強磁性の出現が
15K に突然現れるのではなく，金属転移の出現と相関して 0 K から急上昇してくるものであるこ
とを示 唆している．この重要な結果については，今後も極低温，強磁性出現後の圧力まで含め
て，より詳細な測定を行っていく． 
 また，本研究では，セリウム化合物をはじめとして，様々な圧力誘起量子臨界現象の研究にも
対応できるよう，交流法による圧力下比熱測定系を構築した．分担者の梅尾によって確 立され
た圧力下比熱測定技術を本研究にも適用し，15 テスラ超伝導マグネットとも組み合わせた測定
が行えるようになった．測定プログラムも新たに構築し，温 度に対して一定比率の温度振幅，
測定周波数連続可変での自動測定が行えるようになった．Inの超伝導転移温度による評価で 6.5 
GPa まで加圧に成功している． 
 

図 1 (a) CeS の電気抵抗率の温度変化．(b) 転移温度の圧力依存性． 
 

 
図 2 TNにおける電気抵抗率の圧力依存性．      図 3 CeS のホール抵抗率の温度変化． 
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