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研究成果の概要（和文）：本研究では「遍歴電子または局在と遍歴の中間に位置するような電子に対して，幾何
学的フラストレーションはどのような影響を与えるのか」という学術的問いに答える事を最終目標とし，Ce5Si3
とCe5Ga2Geの微視的実験を実施した．実験の結果，これらの物質の4f電子の一部は近藤効果によって遍歴的性質
を持ち，それが0.5meVのスピンギャップと分散関係を示す未知の基底状態を形成している事が明らかになった．
この結果は近藤効果によって遍歴的な性質を持ち始めた4f電子がフラストレーションによりスピン一重項でも近
藤一重項でもない未知の非磁性基底状態にクロスオーバーしていく姿を初めて示したと言えるかもしれない．

研究成果の概要（英文）：This study aims to answer the academic question, “How does geometrical 
frustration affect itinerant or quasi-itinerant electron systems?” To address this, we conducted 
microscopic experiments on Ce5Si3 and Ce5Ga2Ge. Our results revealed that some 4f electrons in these
 materials exhibit itinerant properties due to the Kondo effect, forming an unknown ground state 
with a 0.5 meV spin gap and dispersion relation. This finding suggests that 4f electrons, influenced
 by the Kondo effect, undergo a crossover to a nonmagnetic ground state that is neither a spin 
singlet nor a Kondo singlet due to frustration, marking the first demonstration of such a crossover.

研究分野：強相関電子系

キーワード： 強相関電子系　4f電子系　近藤効果　幾何学的フラストレーション　spin singlet　Kondo singlet　中
性子非弾性散乱
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では「遍歴電子または局在と遍歴の中間に位置するような電子に対して，幾何学的フラストレーションは
どのような影響を与えるのか」という物性物理学者が長年追い求めていた問いに対して，Ce5Si3とCe5Ga2Geがそ
の問いに答えることができるかもしれない有力な研究対象である事を世界で初めて示した．この問題を実験的に
研究するための有力物質が今まで無かった状況において本研究の成果が示す学術的意義は大きいと言える．本研
究をきっかけに実験と理論の両方においてこの問題に対する研究が進むのではないかと期待している．

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
本研究では「幾何学的フラストレーションは局在電子だけの物理なのか，遍歴電子または局在
と遍歴の中間に位置するような電子に対して，幾何学的フラストレーションはどの様な影響を
与えるのか」という学術的問いに対して実験的研究から答えることを最終目標として研究を開
始した．この「近藤量子スピン液体」とも呼ぶべき特異な量子状態を実現する上でボトルネック
となっていたのは，上記の問いにアプローチすることが可能な対象物質の欠如であった．現在
我々は近藤量子スピン液体を実現させるアイデアとして，量子スピン液体の性質を示す希土類
(4f)金属間化合物に対して圧力を印加することで近藤効果を誘起させ，量子スピン液体を形成し
ている 4f電子に遍歴的性質を付与させる方法を考えている．先行研究の Yb2Pt2Pbや YbAl3C3は
基底状態が量子スピン液体であることが報告されているが，これらの物質では Yb(4f13)元素が磁
性を担うために，単純な正の物理圧力印加ではこれらの物質に対して近藤効果を誘起・増強させ
ることができない．Yb元素を含む化合物において近藤効果を誘起・増強させるためには，負の
圧力印加が必要になる．負の圧力効果を与える方法として不純物置換による化学圧力が一般的
には使われるが，この方法はしばしば化学圧力以外の影響も物質に与えてしまうことから，乱れ
に対して敏感なフラストレーションの研究とは相性が悪い．そのため，量子スピン液体から近藤
量子スピン液体への変化を観測するためには，Yb元素とは逆の圧力応答を示す Ce(4f1)元素を含
む金属間化合物の中で，幾何学的フラストレーションを持つ物質を発見することが必要になる． 
我々は前回の科研費(若手 B)の研究によって，正方晶 Cr5B3 型の結晶構造を持つ Ce5Si3 と

Ce5Ga2Ge が上記の問いにアプローチすることができる最も適した物質であることを突き止めた．
この結晶構造は，幾何学的な二次元フラストレーション構造を持つ Shastry-Sutherland Lattice 
(SSL)が二枚重なって，四面体構造と呼ばれる代表的な三次元幾何学的フラストレーション構造
を形成している．この構造は，二次元で見ても三次元で見てもフラストレーションを持つ Shastry-
Sutherland Tetrahedron Lattice (SSTL)とも呼べる特徴を示している．実際，Ce5Si3と Ce5Ga2Geの比
熱測定では 2 ~ 3 Kにおいて Ce2サイトが起源の Shottky型の比熱異常が観測され，これらの異
常は量子スピン液体の一種であるスピンダイマー(SD)形成による非磁性一重項基底状態と三重
項励起状態の間の遷移によるものではないかと考えられてきた．しかしながら，疑似粉末試料を
用いた中性子非弾性散乱実験では SD 形成の微視的証拠となるスピンギャップを観測する事が
できなかった． 
 
 
２．研究の目的 
前回の中性子非弾性散乱実験でスピンギャップが観測できなかった理由として，以下の二つ
の可能性が考えられた．①試料の量が足りなかった，②中性子フラックスがあまり高くない原子
炉での実験であった．そこで本研究では，世界最高強度のパルス中性子実験施設での大量の多結
晶試料を用いた中性子非弾性散乱実験を実施し，前回の実験では観測することができなかった
スピンギャップの観測を目指した．また，これらの物質に物理圧力を印加することで近藤効果を
誘起させ，近藤量子スピン液体を実現させることを目標とした． 
 
 
３．研究の方法 
中性子非弾性散乱実験は，日本の J-PARC/MLFに設置された BL12高分解能チョッパー分光器

(HRC)を用いて実施した．試料として，Ce5Si3と Ce5Ga2Ge の単結晶試料を粗く砕いた擬似多結
晶試料と，複数の小型単結晶試料の方位を合わせて並べたアセンブル単結晶試料を使用した．ま
た，一部の中性子非弾性散乱実験では超伝導マグネットを利用し，磁場中での中性子非弾性散乱
実験も行った．Ce5Si3の磁気構造の決定には，日本の研究用原子炉である JRR-3に設置された三
軸分光器 TOPAN を使用した．Ce5Ga2Ge では，キャパシタンス式磁力計を用いた極低温磁化測
定と電気抵抗測定を共同利用施設で実施した．また，共同研究者には Ce5Si3と Ce5Ga2Ge，それ
ぞれの非磁性リファレンス試料である La5Si3と La5Ga2Ge の 29Si-NMR と 69Ga-NMR 測定を行っ
て頂いた．すべての実験は 3He冷凍機もしくは希釈冷凍機を利用し，0.3~300 Kの温度範囲で実
施した． 
 
 
４．研究成果 
 
４．１ 中性子非弾性散乱実験によるスピンギャップの直接観測 

Ce5Si3 と Ce5Ga2Ge 及びそれらの非磁性リファレンス試料の擬似多結晶試料を用いた中性子
非弾性散乱実験では，Ce5Si3において約 0.5 meV スピンギャップの観測に初めて成功したが，
一方で Ce5Ga2Geでは明確なスピンギャップを観測することができなかった．Ce5Si3で観測され
たスピンギャップは明確な分散関係を示しており，この結果は通常の孤立ダイマーモデルでは
このスピンギャップを説明できないことを表している．またスピンダイマーモデルでは三重項



励起状態が存在するが，我々のデータではその三重項励起状態の縮退が解けているような振る
舞いが現れている．そこで我々は計画を変更し，これらの物質の圧力印加実験を行う前に単結
晶試料を用いた中性子非弾性散乱実験を実施することで観測されたスピンギャップについて
詳しく調査することにした．アセンブル単結晶試料を用いた実験では Ce5Si3と Ce5Ga2Ge の両
方において明確なスピンギャップと分散関係を観測することに成功した．特に擬似多結晶試料
では明確なスピンギャップを観測することができなかった Ce5Ga2Ge においても Ce5Si3と同じ
約 0.5 meVのスピンギャップが観測され，これらの物質が両方ともスピンギャップを形成して
いる微視的証拠を得ることができた．また Ce5Ga2Ge の分散関係は Ce5Si3と比較すると変化が
小さく，これは Ce5Si3よりも Ce5Ga2Geの方が Ce原子間距離が大きいことに起因しているのか
もしれない． 

 
４．２ 中性子回折実験による Ce5Si3の磁気構造の決定 
上記の中性子非弾性散乱実験により，Ce5Si3と Ce5Ga2Geの両方の物質において三重項励起状
態の縮退が解けていることがわかった．特にこの三重項励起状態の分離の起源を明らかにする
ためには，Ce1サイトが Ce2サイトの位置に作り出す内部磁場について見積もる必要がある．
特に Ce5Si3では Ce1サイトが約 12 Kで反強磁性転移することが知られており，この磁気秩序
がCe2サイトに作り出す内部磁場を見積もるためにはCe1サイトの磁気構造を決定する必要が
ある．そこで Ce5Si3の磁気構造を決定するために，中性子回折実験を実施した．前回実施した
実験では擬似多結晶試料での実験であったため，三本の磁気散乱しか観測することができず，
伝搬ベクトル k = [0,0,1]の整合反強磁性であることしか明らかにすることができなかった．今
回の単結晶試料を用いた実験では，磁気構造の決定に必要となる十分な磁気散乱の測定に成功
しており，得られたデータを用いて現在解析を進めている．また分裂した三重項励起状態を詳
しく調べるために，磁場中での中性子非弾性散乱/回折実験も行ったが，データの統計が不十分
であったため議論できるような結果は得られていない．現在新たに磁場中での実験を計画して
いる． 

 
４．３ 極低温磁化・電気抵抗測定による Ce5Ga2Geの非フェルミ液体的振る舞いの観測 

Ce5Ga2Geの基底状態を詳しく調べるために，0.3 Kまでの磁化測定を実施した．スピンダイ
マーが基底状態の場合，非磁性一重項基底状態と磁場印加による分裂した三重項励起状態がク
ロスする磁場においてメタ磁性転移が観測されるが，Ce5Ga2Geでは 7 Tの磁場まで明確なメタ
磁性転移は観測されなかった．磁化率の温度依存性においても Schottky比熱の異常が現れる温
度付近においてブロードな山を形成した後にわずかに磁化率が減少する振る舞いが見られる
が，スピンダイマーで期待される磁化率がゼロに向かうような急速な減少は観測されなかった．
この結果も Ce5Ga2Ge の基底状態がシンプルなスピンダイマーでは説明できないことを示して
いる．電気抵抗測定では金属的な電気抵抗の温度依存性を示すが，近藤効果による電気抵抗の
極大などは見られなかった．また低温では非フェルミ液体的な電気抵抗が温度に比例する振る
舞いが観測された． 

 
４．４ NMR実験による Ce5Ga2Geの Ce2サイトの局在磁性消失の観測 
次に中性子散乱実験とは別の微視的実験プローブである NMRを使ってこれらの物質の T1の
測定を共同研究者に測定して頂いた．実験の結果，Ce5Ga2Geの Ce2サイトは 80 Kという高い
温度から 1/T1が減少する振る舞いが観測されており，30 K以下において T1Tが一定になる．こ
れは 30 K より低温で Ce2 サイトの局在磁性が消失していることを示唆している．この様な振
る舞いが生じる原因として近藤効果によるKondo-SingletやスピンダイマーやVBS(またはRVB)
形成による Spin-Singlet などが考えられるが，局在磁性の証拠である結晶場が中性子非弾性散
乱実験により観測されていたり，磁化率が 3 Kまで増大し続けているなど，全ての実験データ
を矛盾なく説明することができるモデルは現在のところ無い．また NMR 測定で印加した約 6 
Tの磁場は 0.5 meVのスピンギャップを破壊するには十分な大きさであることから，NMRの結
果と Ce5Ga2Geの基底状態を結び付けるには慎重な議論が必要になるだろう． 

 
 

５．まとめと今後の課題 
以上の結果をまとめると，本研究により以下の二つの結果が明らかになった．①Ce5Si3 と

Ce5Ga2Ge の Ce2 サイトは 0.5 meV のスピンギャップを持つ．②そのスピンギャップは当初予
想していたような単純な孤立スピンダイマーモデルでは説明することができず，未知の基底状
態が実現している可能性が高い．今後，Q=E=0 付近の詳細な分散関係の解析と磁気構造解析，
また磁場中中性子非弾性散乱実験などを進めることができれば，この未知の基底状態について
より踏み込んだ議論ができるだろう．また，今回実施することができなかった圧力下でのマク
ロ物性測定についてはこれらの解析が終了次第実験に取り掛かる予定である．本研究により
Ce5Si3 と Ce5Ga2Ge が常圧下においても非常に奇妙な基底状態を持っていることが明らかにな
った．これらの物質のさらなる研究により，今後我々の最終目標である近藤量子スピン液体が
実現できるのではないかと期待している． 
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