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研究成果の概要（和文）：CeT2Al10 (T=Fe, Ru，Os)は通常同時には起こりえない反強磁性秩序と近藤半導体状
態を同時に発現する．
その機構解明を最終目標として，「高温高圧合成法による関連物質の新物質・物性探索」と「低温高圧下の結晶
構造の変化の観測」をおこなった．
研究の結果，結晶のa,b,c三つの軸の内a,c軸方向への縮みが物性への影響が大きいこと，温度変化による結晶の
縮み方がTのサイトを変化させても等しく，温度依存性の比較が重要であることを見出した．

研究成果の概要（英文）：CeT2Al10 (T = Ru, Os) shows antiferromagnetic ordering and Kondo 
semiconducting behavior due to the hybridization between 4f electrons of Ce and conduction 
electrons. 
Because these two phenomena are not believed to happen at the same time, the final goal of this 
study is to clarify a mechanism behind these behavior. The purpose of this study is “Searching new 
material by high temperatures and high pressures” and “Investigating crystal structure at low 
temperatures and under high pressures” so that we can investigate CeT2Al10 from different point of 
views. 
We revealed that the shrinkage along a and c axis largely affects physical properties and clarified 
that the temperature dependence of shrinkage in the crystal structure is insensitive to changing T 
site.

研究分野： 強相関電子系
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１．研究開始当初の背景 

 

【高い反強磁性転移温度と近藤半導体】 

CeT2Al10(T = Fe, Ru, Os)は Ce の 4f 電子状
態に起因した特異な反強磁性転移と近藤半
導体的な挙動を示すことから注目を集め，国
内外の多くのグループで精力的な研究が行
われてきた．CeRu2Al10は TN~27 K で反強磁
性を示すが，これが予想の 100 倍を超えると
指摘された．一方で CeFe2Al10は近藤半導体
と報告のあった物質である．CeOs2Al10 は反
強磁性と近藤半導体の両方の性質をもつこ
とが報告されている． 

 

【局在スピン系と遍歴電子系の共存】 

CeRu2Al10 に約 2 GPa の圧力を加えると 

CeOs2Al10の物性に，約 4 GPa の圧力を加え
ると CeFe2Al10の物性に近くなる．この系で
は圧力により特異な相転移は消失するが，そ
の消失近傍の圧力下で近藤半導体的なふる
まいが顕著に現れる．反強磁性は Ce の 4f 電
子が Ce サイトにほぼ局在した「局在スピン
系」であらわれるが，近藤半導体は 4f 電子が
結晶中に遍歴した「遍歴電子系」で現れる．
この点から「局在スピン系」と「遍歴電子系」
が共存する CeT2Al10は奇妙である． 

 

２．研究の目的 

本研究の最終目標は CeT2Al10 (T=Fe, Ru, 

Os)に現れる特異な反強磁性と近藤半導体的
な挙動の起源を解明することである．そのア
プローチとして高温高圧合成法による関連
物質の新物質・物性探索，および低温高圧下
の結晶構造解析によって，これらの起源解明
の一助となる情報を得ることが目的である．
その為に必要となる測定環境の確立も目的
の一つである． 

 

３．研究の方法 

【高温高圧合成法】 
室蘭工業大学に設置してある川井式二段ア
ンビル高温高圧発生装置(UHP-1500)と(キュ
ービックアンビル型高圧発生装置(UHP-500)
を用いて，それぞれ 4 GPa 級, 2 GPa 級の圧
力下での高温高圧合成をおこなった．グラフ
ァイトに電流を流しジュール熱により加熱
をおこない， K熱電対（ニッケルおよびクロ
ムを主とした合金とニッケルおよびアルミ
ニウムを主とした合金の組み合わせの熱電
対）を用いて温度を測定した．合成後の試料
は粉末 X 線解析によって同定をおこなった． 
 
【測定環境の確立】 
当初予定していなかった本研究費以外の予
算で新しい冷凍機を買うことができたため，
物性測定に必要となるマルチメータ―など
を本研究費で購入し，測定できる環境の確立
を行った．常圧の電気抵抗・ホール効果およ
び圧力下の電気抵抗が 1.3 K までの低温測定
ができるようになった． 

 
【単結晶構造解析】 
室蘭工業大学に設置してある単結晶構造解
析装置を用いて，CeRu2Al10と CeOs2Al10の室温
および-160℃までの低温下の単結晶構造解
析を行った．用いた単結晶試料は Al 自己フ
ラックス法により育成し，測定用に一辺約 20
μmの立方体に成型した． 
 
【放射光 X線回折】 
放射光 X 線は高エネルギー加速器研究機構
(KEK)の BL18C でおこなった．低温高圧下は
時計型のダイヤモンドアンビルセルと GM 冷
凍機を用い，室温高圧下はサイコロ型のダイ
ヤモンドアンビルセルを用いた．ダイヤモン
ドの先端の径（キュレット径）は 500μm で
ガスケットにΦ200μm の穴をあけ，Φ150μm
×70μm 程度の試料を詰めて測定した．コリ
メータ径は 100μm で X 線の検出にはイメー
ジングプレート(IP)を用いた． 
 
４．研究成果 
【高圧合成】 
まず，この CeRu2Al10やその関連物質は過去に
高温高圧合成法による合成の例がないため，
常圧でも合成可能な CeFe2Al10, CeRu2Al10につ
いて合成を試み最適合成条件の確立を目指
した．CeRu2Al10はこれまで 2000℃近い温度で
融解させて作った多結晶試料，1000℃から
700℃程度まで徐冷により育成した単結晶試
料の報告があった．これらの結果から
CeRu2Al10 は Congruent melt であることがわ
かっている．高温で合成ができることから高
温が安定している可能性が高いが，本来高温
高圧合成法は試料を固体状態で反応させる
固相反応法である．そこで常圧における Ce
の融点（795℃）や Al の融点(660℃)を超え
る 800℃～1000℃付近と，すべて固体である
と予想される 500℃～600℃付近においてそ
れぞれ高圧下で合成を試みた．その結果，高
温の方がより副相の少ない物質が合成でき
ることが分かったが，どの条件にしても副相
を 10 %以下にすることができなかった．この
系は高温高圧合成法で容易に作れないこと
が分かったため，後述する単結晶構造解析や
放射光 X 線回折に研究の中心を移した． 
 
【単結晶構造解析】 
CeRu2Al10 と CeOs2Al10 の室温および-160℃ま
での格子定数及び原子位置などの結晶学的
パラメータを明らかにした．この情報は物性
を支配するフェルミ面近傍におけるバンド
の情報を得るために必要なものである．また
CeRu2Al10 と CeOs2Al10 の格子定数の冷却によ
る縮みの割合が等しいことがあきらかにな
った．これはこれら二つの物質の物性の温度
依存性の比較が重要であることを意味して
いる． 
 
 



【放射光 X 線回折】 
CeRu2Al10の Ru サイトを Fe や Os で置換した
系，Ceサイトを他の希土類である La, Yb, Lu
で置換した系の圧力下放射光 X線回折により
これらの系では斜方晶の a,b,c三つの軸のう
ち，b 軸方向に縮みにくいこと，それが電子
密度に由来することを見出した．また，a,c
軸方向の格子の縮みに物性が大きく影響し
ていることを見出した．これは c-f 混成が ac
方向に広がり異方性を持っており，それがこ
の系で発現している異常物性の起源となっ
ているという提案を支持するものである． 
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