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研究成果の概要（和文）：近藤半導体では強い電子相関のために、従来、磁気秩序を示す例はなかった。しかし
CeRu2Al10では転移温度が約30 Kという異常に高い温度で異常な反強磁性秩序を示す。本研究では、この異常な
反強磁性秩序の発現機構の解明を試みるべく、高圧下での電気抵抗測定を行い、秩序消失の臨界圧力が約5 GPa
であることを明らかにした。また、関連するRh置換系においても、臨界圧力は殆ど変化したいことを明らかにし
た。一方、Ho化合物HoFe2Al10では多極子自由度の積極的関与の可能性が強く示唆される新規秩序相が磁場によ
り誘起されることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Due to the strong hybridization effect between conduction electrons and 
Ce-4f electrons, there are no examples exhibiting magnetic order in Kondo insulators/semiconductors.
 However, CeRu2Al10 and related CeOs2Al10 shows an unusual antiferromagnetic order at enormously 
high transition temperature of T0=30 K. In order to clarify the origin of the magnetic ordering, we 
have examined the electrical resistivity under pressures using a high pressure cell. From the 
results, we found that the critical pressure of the disappearance of the magnetic order is about 5 
GPa, even in the related Rh-doped samples as well. We also examined low temperature properties of 
HoFe2Al10, and revealed that a new ordered phase, which could be strongly related to the multipole 
degrees of freedom, is induced by the magnetic field. 

研究分野：強相関電子系

キーワード： 強相関電子系　近藤半導体　反強磁性秩序　圧力効果
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１．研究開始当初の背景 
 高温では金属的であるにもかかわらず低温で c-f
混成に起因するギャップが形成され、半導体的挙
動を示す系がある。それらは近藤半導体と呼ばれ
るが、強い混成効果ゆえに磁性は消失し、磁気秩
序を示す系はないと考えられていた。ところがごく
最近、反強磁性秩序（AFM ）を示す斜方晶
CeT2Al10 （T=Ru, Os）が発見された。これらは近
藤半導体で初の例である。一方、CeFe2Al10は従来
の近藤半導体と同様に非磁性のままである。本系
は 2009 年に国内を中心に注目を集め始めたが、
現在では海外でも研究が行われており、これまで
の研究の結果、本系の AFM 秩序は所謂通常の
AFM 秩序と比べ、以下のように異質であることが
分かってきた。 

◆異常に高い転移温度 T0 
 最近接の Ce-Ce 間が 5.2Åと離れていることや、
近藤半導体ゆえの強い混成効果により磁性消失
近傍であることを考慮すると、T0~30 Kは異常に高
い。通常磁気転移であるべき核磁気緩和率の発
散的振舞もない。 

◆異常な磁気異方性 
 Ce サイトの結晶場に由来する磁気異方性は大き
く、a≫c≫b であるので秩序モーメント（mAF）は a軸
を向くはずだが、本系では mAF//c の秩序が実現し
ている。更に、H//cでは H*で c→bへと向きを変え
る（スピンフロップ転移）。b 方向は磁化困難軸のた
め磁化は極めて小さく、mAF//b の秩序は通常の磁
性体で期待される振舞ではない。また、H*は圧力
を加えると急増するが、Ceを Laで置換すると急速
に抑制され、Ce 濃度 x~0.9 で消失する。即ち、La
置換によって最困難軸のmAF//bが安定化する。一
方、Ru（4d7）を Rh（4d8）で置換すると、容易軸を向
くmAF//aの秩序が実現する。 
 このように本系の磁気異方性は、磁場，圧力，元
素置換に極めて敏感であり、本来磁気秩序を抑制
すべき混成効果が本質的に重要であることを強く
示唆する。結晶の方向に依存した c-f混成（異方的
混成）が重要ではないかと考えられる。 

◆異常な圧力効果 
 圧力を加えると T0は増加する。c-f混成が強い場
合 AFM 秩序は抑制されるはずだが、本系では逆
に安定化している。さらに加圧すると T0が高いにも
かかわらず約 4 GPaでAFM秩序は 1次転移的に
消失し、通常の金属へと変貌する。この異常は研
究の初期に報告されたが、その起源は未解明のま
まである。 

◆ジグザグ鎖構造とAFM秩序 
 本系は結晶構造の観点でも興味深く、希土類サ
イトはジグザグ状に配列する。このとき、mAF の向き
によっては隣接サイトからの磁気双極子磁場が非
対称となり、例えばダイマー結合を有するような非
自明な磁気秩序を形成する可能性がある。 
 
２．研究の目的 
 圧力下での秩序消失後の金属化は、秩序形成と
混成ギャップとの関連を強く示唆する。また、異方

的混成効果が重要であれば、秩序消失後は異方
性が消失すると期待される。消失の起源解明は、
形成の起源解明にも直接繋がると考えられる。一
方、La や Rh 置換効果は磁気異方性を容易に変
化させ、他の元素で置換した際にどのような変化が
起きるのか興味深い。またごく最近、希土類サイト
に局所反転対称性が無い場合、スピン軌道相互
作用を通じて電気磁気効果の現れることが理論的
に提案されている。本系は希土類サイトがジグザグ
構造を成しており、その条件を満たす。そこで本研
究では、以下の 3点を目的とする。 

① 結晶の主要 3方向についての高圧下電気抵抗
測定により、秩序消失近傍の振舞を詳しく調べ、混
成ギャップや電気抵抗の異方的な振舞がどのよう
に変化するのかを明らかにする。 

② 元素置換効果を更に発展させ、AFM 秩序の
起源と異方的混成効果との関係を明らかにする。 

③  CeRu2Al10 以外にも、RT2Al10（R=希土類，
T=Fe, Ru）のうちスピンや軌道のモーメントが大きな
重希土類系（Gd, Tb, Dy, Ho）を中心に、低い結晶
対称性に由来した非自明な新奇秩序相の探索を
行う。 
 
３．研究の方法 
 本研究は、近藤半導体 CeRu2Al10の奇妙な反強
磁性秩序形成の起源解明を目指すものである。ま
た、希土類サイトのなすジグザグ鎖構造に創出す
る新奇秩序相の探索も行う。具体的方法は以下の
通りである。 

◆圧力下電気抵抗 
 AFM 秩序消失の臨界圧力よりも高い圧力へ到
達可能な高圧セルを導入する。主に電気抵抗測
定により、秩序消失近傍での T0 や混成ギャップの
圧力依存性や異方性の変化を調べる。 

◆元素置換効果 
 CeRu2Al10のRuをRhで置換すると、磁化率は増
大し、混成ギャップは抑制され、c-f 混成が弱まっ
ていると考えられる。このとき、圧力下での振舞が
どのように変化するのかを調べる。 

◆新奇秩序の探索 
 重希土類の RT2Al10（R=Tb, Dy, Ho）を中心に磁
化や電気抵抗といった基礎物性を中心に調べる。 
 
４．研究成果 

◆圧力下の物性測定 
 高圧セルとして、NiCrAl をメインとしたアンビルタ
イプのセルを導入した。アンビルはタングステンカ
ーバイト製のもので、北川ら（現東大理）によって開
発されたものである。実際に加圧することで、
10GPa 程度の圧力を得ることができる。最高圧力
の10 GPaには届かぬものの、本研究実施上、十分
な高圧である 6.5 GPaまでの加圧に成功した。また、
研究当初の計画には入っていなかったが、研究の
後半、圧力下での磁化の挙動を調べるべく、圧力
下磁化測定用の高圧セルも導入した。CuBe をメイ



ンとした、やはりアンビルタイプのセルで、アンビル
は非磁性ZrO2製である。これにより、磁化の小さい
本系においても、約 2 GPa程度までの圧力効果を
調べることに成功した。磁化測定用の圧力セルは
最終年度に導入したため、今後、色々と試行錯誤
が必要であるが、本研究により、圧力下での電気
抵抗率だけでなく、磁化も測定できる環境を整備
することができた。 
 
◆CeRu2Al10および関連物質の圧力下物性 
 CeRu2Al10については、既に研究当初から圧力実
験が行われており、秩序消失の臨界圧力は
Pc=3~4 GPaであると報告されていた。しかし、Pc近
傍における詳細な圧力変化のデータはなく、そこで
何が起きているのか明らかではなかった。特に、パ
ラ領域で発達する近藤半導体的な電気抵抗率の
増大が臨界圧力近傍で消失する様子が報告され
ていたが、それがPcで消失するのか否か、はっきり
としなかった。Pc まで近藤半導体的振舞が残るか
どうかは、近藤半導体であるCeRu2Al10において反
強磁性が発生する機構を考える上で、極めて重要
であると考えられる。 
 そこで、本研究により Pc 近傍の電気抵抗率の圧
力依存性を詳細に調べた結果、予想に反し、近藤
半導体的な電気抵抗率の増大は、Pc よりも低い 3 
GPa付近で消失することがわかった。また、本研究
で得られた臨界圧力は、Pc~4.7 GPa であり、文献
よりも高い Pc が得られた。原因は、圧力校正の違
いにあると考えられる。また、本研究では、関連す
る元素置換系の Ce(Ru1-xRhx)2Al10についても圧力
下電気抵抗測定を行い、x~0.1では T0は 27 Kか
ら 23 Kに下がるものの、Pcは殆ど変わらず Pc~4.5 
GPa であることがわかった。圧力下での電気抵抗
率の温度依存性は最低温の振舞を除くと本質的に
類似した特徴を有している。これは、磁化率が Rh
置換により大きく増加すること，混成ギャップが抑
制されること、などの振舞を考慮すると意外な結果
である。 
 また、最終年度に導入した磁化測定用圧力セル
を用いて、圧力下での磁化測定を CeRu2Al10 およ
び Rh置換系について行い、両サンプルとも磁化率
は圧力によって大きく抑制されることがわかった。 
 
◆希土類RT2Al10（T=Fe, Ru）の磁性 
 本研究では、R=Nd, Sm, Gd, Hoの単結晶試料に
ついて、低温の物性を詳細に調べた。以下、研究
成果をそれぞれ記す。 
 
NdFe2Al10 
 TN~3.9 Kの反強磁性体であるが、中性子回折実
験の結果、秩序の波数は k=(0, 0.75, 0)であること
がわかった。この秩序状態では、磁気構造に
discommensuration の起きていることがわかった。
CeRu2Al10での波数 k=(0, 1, 0)と異なり、両者の違
いは遠距離相関の違いに由来すると考えられる。 
 
SmRu2Al10 
 TN~12 Kの反強磁性体で、5 K付近で逐次転移
することがわかった。共鳴X散乱実験により磁気構
造を解析したところ、5 Kでの転移は磁気構造の変

化で、k=(0, 0.76, 0)から k=(0, 0.75, 0)への非整合
－整合転移であることがわかった。k=(0, 0.75, 0)の
波数は、NdFe2Al10 と同じであり、NdFe2Al10 で見ら
れる逐次転移の起源も、同様の非整合－整合秩
序に由来すると考えられる。 
 
GdT2Al10 
 TN=17.5 K と 16.5 Kで NdFe2Al10や SmRu2Al10

と同様に逐次転移を起こすが、他の希土類とは異
なり、波数が温度依存性を示すという奇妙な振舞
が見られた。詳細は現在論文投稿中であるが、秩
序モーメントは bc面内にあるとする、我々が以前に
論文で報告した結果とコンシステントな結果が得ら
れた。一方、磁気秩序相は他の希土類の反強磁
性構造とは違ってそう単純ではなく、Gd に特有の
事情によるものと考えられる。 
 
HoT2Al10 
 T=Ruは5.2 Kの反強磁性体で、強い異方性を示
し、秩序相では mAF//b であると考えられる。一方
T=Feでは 0.5 Kまで秩序を示さず、また異方性は
T=Ru の場合と比べ小さいことがわかった。
HoT2Al10系で最大の成果は、T=Fe において、予
想に反し磁場誘起で秩序相の発生することを見出
したことである。弾性定数の詳細な測定の結果、転
移温度へ向けて明瞭なソフト化を示すことがわかり、
このことは、多極子自由度の凍結が磁場誘起相で
起きていることを強く示唆するものである。本系の
結晶構造は斜方晶で、非クラマースイオンである
Ho3+の4f電子の結晶場準位はすべて1重項となり
多極子自由度は持ち得ないが、励起状態の自由
度を含めた、所謂擬縮退により秩序の起きている
可能性が考えられる。 
 これまで、多結晶についての物性報告はあったも
のの、単結晶を用いた詳細な研究は行われていな
かった。本研究で初めて単結晶を作製し、物性測
定、特に弾性定数についての詳細な実験の結果に
よるところが非常に大きい。斜方晶系での多極子
自由度の可能性のある系は本系が初めてである。 
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