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研究成果の概要（和文）：Yb 系、Sm系、Eu系、U系の重い電子系化合物について、主に核磁気

共鳴を用いて研究し、それらの局所的な対称性変化や磁場依存性について知見が得られた。特

に、i) YbCo2Zn20が示す強い磁場依存性の起源を明らかにした。ii) URu2Si2の 17.5K における

相転移（隠れた秩序）に関して、核四重極相互作用を介して局所対称性を調べる新しい手法を

導入した。iii) EuPtP が示す価数転移によってどのように系の対称性が変化するかをほぼ同定

することができた。 

 
研究成果の概要（英文）：We have studied Yb-, Sm-, Eu-, and U-based heavy fermion 

compounds mainly by Nuclear Magnetic Resonance (NMR) measurements, so that 

important information about local symmetries and magnetic field effects on these 

compounds have been obtained. Especially, i) We have clarified the mechanism of strong 

field effects in YbCo2Zn20. ii) In order to study the phase transition (so called "hidden 

order") at 17.5 K in URu2Si2, we have introduced a new method for investigating local 

structural symmetries via nuclear quadrupole interactions. iii) For EuPtP, we have 

succeeded in assigning how symmetries of the system change at the phase transitions 

accompanied by Eu valence changes. 
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１．研究開始当初の背景 
f 電子が磁気的・電気的性質を担う物質群は、
非常に多彩で興味深い量子現象（近藤効果、
重い電子状態、価数揺動、新奇な超伝導、磁
性－非磁性相の間での量子臨界現象、等）を

示し、学術的に最も重要な物性研究分野の一
つである。近年、特に 4f 電子を一つ有する
Ce 系化合物（Ce3+の状態で 4f1 の電子配置）
については精力的な研究がなされてきた。一
方、 4f 電子が多数存在する電子配置
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（4fn(n>1)）が引き起こす量子現象には未知
の部分が多く、新奇な物性を見出す大きな期
待があるにもかかわらず、詳細で系統的な研
究がなされていない。4f 電子は d 電子や 5f
電子などに比べて波動関数の局在性が強く、
4f 電子本来の特性を保持しているため、こう
した多電子配置による寄与を抽出しやすい
利点がある。 
 
２．研究の目的 
磁気的・電気的性質の担い手となり得る 4f
電子を多数有する希土類元素を含む物質系
において、その 4f 多電子配置が引き起こす
量子現象を明らかにすることである。具体的
には、4f電子の特性が圧力や磁場の印加に対
してどのように応答するかを、希土類元素の
中でもイッテルビウム（Yb）系化合物に焦点
を合わせ、セリウム（Ce）系との比較を行う。 
 
３．研究の方法 
スピン相関や磁気秩序相の発現についてミ
クロな情報を与える NMR（核磁気共鳴）や NQR
（核四重極共鳴）、また Yb価数について情報
を与える X線吸収測定、等を行う。 
 
４．研究成果 
(1) Yb 系重い電子系化合物である YbCo2Zn20

や YbPtSb、YbCu5において核磁気共鳴（NMR）
／核四重極共鳴（NQR）測定を行った。 

YbCo2Zn20については、まず、単結晶試料を
用いた磁場印加方向との角度依存性を調べ
ることにより、NMR 測定で観測されるｽﾍﾟｸﾄﾙ
の正確な解析を行った（論文 1 にて報告）。
次に、59Co－NQR測定（ゼロ磁場下）と 59Co－
NMR測定（0.8～10T）によって、スピン-格子
緩和率 1/T1 やナイトシフトに強い磁場依存
性が観測された。一方、X 線吸収ｽﾍﾟｸﾄﾙ測定
によって Yb価数を直接的に測定したところ、
価数はほぼ 3価に近く、温度や磁場依存性は
殆ど無いことが明らかになった。従って、こ
の物質において観測される磁場依存性は Yb 
価数や Yb-4f 電子の局在性-遍歴性が変化す
ることに起因するものではなく、スピン揺ら
ぎやフェルミ準位での状態密度が強磁場中
で大きく減少することによるものと結論さ
れた。また、参照物質 LuCo2Zn20についても同
様の実験を行うことにより、NQR／NMR測定に
おける 4f 電子と伝導電子の寄与を分離する
ことに成功した（論文 2）。さらに、3He 冷凍
機（兵庫県立大）、を用いた NMR測定を行い、
極低温下における弱磁場下での f 電子状態、
3He-4He 希釈冷凍機（京都大との共同研究）を
用いた NQR 測定により約 60mK の低温までの
1/T1の温度依存性の測定に成功した。 

YbPtSb については、Ptと Sb の NMR測定に
より、Yb-4f 電子の高温での強い局在性を明
らかにした。また、約 10K においてこれまで

知られていなかった新たな異常を見出した
が、その機構解明には至っていない。また、
この物質の重い電子状態を特徴づける実験
的証拠は NMR 測定からは観測されなかった。 

YbCu5については、100K 以上の領域におけ
る NQR 測定に成功し、また新たに参照物質
LuCu5の Cu-NQR 測定を行うことにより、1/T1

測定における伝導電子と 4f 電子による寄与
を見積もって、100K 以上では局在状態にある
4f 電子による寄与が、4K 以下では重い電子
を形成した準粒子による寄与がそれぞれ支
配的であることが明らかになった。（文献 5, 
8） 

 
(2) Sm系重い電子系化合物である SmB6に関し
て、磁性－非磁性転移近傍における特性を明
らかにするために、圧力下 11B－NMR測定を行
った。2.5GPa の圧力下までの測定はﾋﾟｽﾄﾝ･ｼ
ﾘﾝﾀﾞｰ型圧力発生容器（ｾﾙ）を用いて行い、
3GPa以上については産業総合研究所、千葉大
学理学研究科との技術協力を進め、改良型の
ﾌﾞﾘｯｼﾞﾏﾝ･ｱﾝﾋﾞﾙ型ｾﾙを用いることによって、
約 5GPa 下における測定に成功した。得られ
た結果は、この物質が示す半導体ギャップが
5GPaまでに単調に約 30%減少することを示し
ており、最近の均一性の高い圧力下でなされ
たマクロ測定の結果（Derr et al., Phys. Rev. 
B 77, 193107 (2008)）に一致している。こ
の物質は 6-10GPa以上の高圧下で磁気秩序状
態を示すことが知られているが、約 5GPa に
おいては局在スピンが現れる様子は観測さ
れなかった。今回の成功より、今後 NMR の利
点を生かして、磁性、Sm 価数、半導体ギャッ
プ等の圧力依存性と相互の関連に関する微
視的情報が得られる目途が立った。 
 
(3) U 系化合物 URu2Si2は TO=17.5 Kにおいて
秩序構造が明らかになっていない相転移（隠
れた秩序と呼ばれる）を示すが、この物質に
関して、Ru サイトや Si サイト（73Ge 置換に
よる）における核四重極相互作用を詳細に調
べる研究を行った。単結晶試料を用いた
Ru-NQR 測定による核四重極共鳴周波数の温
度依存性において初めて TO における異常を
見出した。また、核四重極相互作用を介して
局所的な対称性低下に関する情報を得ると
いう新しい手法を試みたが、Ru，Siサイト共
に対称性低下を示す明確な実験証拠は得ら
れていない。得られた結果は、重い電子系の
国際会議 ICHE 2010（口頭発表、2010年，首
都大学）や強相関電子系の国際会議 SCES 2011
（2011年，Camblidge（英国））等において報
告された。また、国内外の多くの研究者と議
論を行い、特に Grenoble 原子力研究所（2011
年，仏国）訪問によって、成果報告と議論を
行う有意義な機会を得た。（文献 7、他 1編を
投稿中） 



 

 

 
(4)その他、Eu 系化合物においても研究を行
い、例えば EuPtPにおける P-NMR測定により、
この物質が示す 2 つの価数転移（T1=246，
T2=200K）によって系の対称性がどのように変
化するかについて詳しい知見が得られた。 
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