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研究成果の概要（和文）：CeRu2Al10は近藤半導体として反強磁性秩序を示す初めての物質であり，2009年の発見以来
，盛んに研究されている。この物質は非常に高い転移温度と共にきわめて異常な反強磁性秩序を示す。本研究では，常
磁性状態の磁気異方性と矛盾する反強磁性秩序状態における磁気異方性に着目し，結晶構造・電子状態を明らかにする
ためSPring-8でのX線回折，圧力効果・元素置換効果，さらに中性子回折実験等を精力的に行った。これらの結果から
，反強磁性状態における異常の起源が異方的なc-f混成であることを突き止めた。

研究成果の概要（英文）：CeRu2Al10 is the first Kondo semiconductor showing the antiferro-magnetic order 
and since the discovery at 2009, the extensive studies have been performed. The antiferro-magnetic 
transition temperature of this compound is quite high and the electronic state below Neel temperature is 
quite strange. In the present study, we performed the X-ray diffraction in SPring-8 to clarify the nature 
of the crystal structure and electronic state. We also investigated the pressure effect and doping effect 
and neutron diffraction experiments etc. Based on the obtained results, we could conclude that the 
unusual properties below TN originate from the anisotropic c-f hybridization.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
2009 年に新しいタイプの近藤半導体
CeRu2Al10が発見された。従来の近藤半導体は
非磁性基底状態であったが，CeRu2Al10は反強
磁性秩序を示すはじめての近藤半導体であ
り，様々な異常を示し，現在も盛んに研究さ
れている。CeRu2Al10の反強磁性秩序は以下の
ような異常な性質を示すことが本研究開始
前にわかっていた。(1)転移温度が 27K と非
常に高い。GdRu2Al10でも 17K であることを考
えると27Kは異常に高いと言わざるを得ない。
(2) パラ状態での磁化率の異方性はχa>>χ
c>>χb であるにもかかわらず，T0 以下で磁気
モーメントは c 軸を向く。(3) T0以下で大き
なスピン・電荷ギャップが開く。(4)圧力を
かけることにより，T0が上昇し，さらに圧力
が増すと T0は消失し，価数揺動的なふるまい
に変わる。本研究を開始した時点では上記の
異常が知られていたが，これらの異常の間の
相互関係やその起源については全くわかっ
ていない状態であった。 
 
２．研究の目的 
本研究開始時点では，まだ手探りの段階であ
ったが，以下のようなことがらを目的とした。 
(1) 結晶構造上の特徴を把握し，電子状態と

の関連を明らかにする。 
(2) パラ状態の磁気異方性とT0以下の磁気異

方性に大きな隔たりがあるが，T0 以下の
磁気異方性の異常を明らかにする。 

(3) 異方的な c-f 混成が重要な役割を果たし
ていると考えられるが，異方的な電気抵
抗の圧力効果を調べ，異方的 c-f 混成の
起源を明らかにする。また異方的 c-f 混
成が高い T0 の起源である可能性があり，
これに関する情報を得る。 

(4) Ce, Ru サイト置換効果を調べ，T0以下の
異常への影響を明らかにする。 

(5) 磁気励起にスピンギャップが存在するこ
とが明らかになっていたが，その詳細を
明らかにする。 

(6) 核磁気共鳴実験を行い，低エネルギー磁
気励起に関する情報を得る。 

(7) Ce 系以外の局在系 LnRu2Al10 の基礎物性
を調べ，CeRu2Al10 との比較を行うことに
より，CeRu2Al10 の異常の起源に関する情
報を得る。 

 
３．研究の方法 
上記目的を達成するため，以下のような方法
で研究を行った。 
(1) La置換および希土類磁性イオン置換系サ
ンプルを作成する。 

(2) 磁化，比熱，熱膨張・磁歪，磁場中電気
抵抗，熱伝導度，熱起電力測定を行う。 

(3) 圧力下での磁化，電気抵抗測定を行う。 
(4) NMR 測定を行い秩序相での内部磁場を明
らかにする。 

(5) 中性子散乱実験をJ-.M Mignot(LLB)との
共同研究として行い，秩序相での磁気構造，

磁気励起を明らかにする。 
 
４．研究成果 
本研究では，以下のような大きな成果が得ら
れた。 
(1) SPring-8 での CeRu2Al10 ，CeFe2Al10 ，

LaRu2Al10の粉末 X 線回折実験を黒岩らと
の共同研究として行い，電子密度分布を
明らかにし，Ru-Al10クラスターが結晶構
造の基本単位となること，Ce は従来主張
されてきたようなかご状物質と捉えられ
ないことを示した。また Ce がラットリン
グを起こしていないことも明らかにした。
格子定数の異方的なランタノイド収縮か
らのずれから，a 軸方向で c-f 混成が最
大で，b 軸方向にはほとんど c-f 混成は
寄与しないことを明らかにした。 

(2) CeRu2Al10では c 軸を向いていた反強磁性
モーメントが H//c のもとでスピンフロ
ップ転移を起こし磁化最困難軸の b 方向
を向くことを磁化測定，核磁気共鳴実験
から明らかにした。さらに少量の La, Pr
ドープにより反強磁性モーメントが b 軸
を向くこと，これに圧力をかけると容易
に反強磁性モーメントが再び c 軸を向く
ことを明らかにした。これにより，T0 以
下の磁気異方性の起源に異方的 c-f 混成
が深く関わっていることが分かった。 

(3) 非磁性基底状態の近藤半導体CeFe2Al10の
異方的な電気抵抗が圧力・強磁場下でど
のような影響を受けるかを調べ，20K 以
下のギャップは，a, b 方向の電荷ギャッ
プと a 方向のスピンギャップで特徴付け
られることを見出した。 

(4) CeRu2Al10の Ru サイトを少量の Rh で置換
すると，反強磁性モーメントが a 軸を向
き，その大きさも 1μB/Ce 程度に大きく
なることを見出した。これから d 電子数
の多い Rh ドープでこの物質が局在的な
性質を大きく増強することが明らかにな
った。また，わずかな Rh ドープでスピン
ギャップが容易に壊されることを明らか
にした。スピンギャップが壊されるにも
関わらず，T0が高いままであることから，
CeRu2Al10の高いT0の起源にスピンギャッ
プの存在が必要でないと結論した。 

(5) CeRu2Al10およびCeFe2Al10について非弾性
中性子散乱実験を共同研究として行い，
スピンギャップ，磁気励起について重要
な情報が得られた。 

(6) 核磁気共鳴実験では CeRu2Al10の Ru サイ
トの NQR シグナルの観測に成功し，T0以
下の分裂，T1 の温度依存性を明らかにし
た。 

(7) CeRu2Al10 の参照物質として，局在系
GdT2Al10 (T=Ru,Fe)，NdFe2Al10 を調べた。
Gd系は基本的にはジグザグ鎖上の最近接
Gd間相互作用のみを考慮した2部分格子
模型分子場計算で磁化の結果を再現でき
た。NdFe2Al10 では，ジグザグ鎖上の最近



接 Nd 間相互作用が最大で，b 軸方向に
discommensuration をとることが明らか
になった。この結果および以前報告され
ている TbRu2Al10の磁気構造も含め，第３
近接相互作用まで取り入れることのより，
統一的に説明できることを示した。 
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