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研究の概要：超音波歪みは明確な対称性を備え、電子やイオンの量子系が持つ電気四極子と結

合するので、弾性定数の測定により四極子感受率を観測できる。本研究では、極低温での高分

解能超音波位相差計測を駆使し，希土類化合物の局在 4f電子，カゴ状化合物のオフセンター振
動，シリコン結晶中の原子空孔軌道に現れる電荷揺らぎに由来する強相関量子相を研究する。 
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１．研究開始当初の背景 
 これまでの強相関物理学では，帯磁率や中
性子散乱などの磁気計測を用いた，電子スピ
ン間の相互作用に由来する磁気秩序の研究
や，スピン揺らぎと伝導電子の結合による近
藤効果などの研究が，主要なテーマであった。
本研究では，電荷揺らぎに由来する新しい強
相関量子相の研究を目的としている。局在電
子，オフセンター振動，原子空孔の電荷揺ら
ぎは明確な対称性を備え周囲の格子歪みと
結合するので，後藤らが開発してきた超音波
計測を用いることで電荷揺らぎを直接観測
することが可能である。本研究では，極低温
での超音波計測を駆使し，局在 4f電子，カゴ
状化合物でのオフセンター振動，シリコン結
晶中での原子空孔などの電荷揺らぎに由来
する強相関量子相の研究を推進する。 
 
２．研究の目的 
(1) 希土類Pr化合物における局在 4f電子状態
の非クラマース 2重項は磁気双極子が存在せ
ず，電気四極子を持っている。PrInAg2 と
PrMg3 を取り上げ，極低温での超音波計測を
進め，局在 4f電子の電気四極子の揺らぎと伝
導電子との結合による四極子近藤効果を解
明する。 
(2) カゴ状化合物 R3Pd20Ge6 (R=La, Ce, Pr, Nd) 
のカゴ中に充填された希土類イオンがオフ
センター振動を示す。熱活性ラットリングに
よる超音波分散とトンネリンングによる弾
性定数の低温ソフト化を研究し，オフセンタ
ー振動（局所振動）の電荷揺らぎと伝導電子
との結合による多チャンネル近藤効果を解

明する。 
(3) 申請者はシリコン結晶中の原子空孔に起
因した弾性定数の低温ソフト化を観測して
いる。FZ（浮遊帯域融解）法，CZ（チョクラ
ルスキー）法で育成したシリコン結晶の超音
波計測を推進し，原子空孔と価電子との結合
がもたらす電荷状態を解明し，次世代シリコ
ンウエーハで必要となる孤立した原子空孔
の定量評価技術の基礎物性を確立する。 
 
３．研究の方法 
 電荷揺らぎを伴う電子やイオンの量子系
を観測するため、超音波位相差計測を用いた
極低温での高分解能の音速測定を行う。
3He-4He希釈冷凍機、3He冷凍機と超伝導磁石
(18T)の低温設備を駆使する。シリコン結晶は
100K 以下で体積が膨張するので，体積が収
縮する LiNbO3 圧電素子との接着面が破壊さ
れ，超音波計測に困難が生じる。本研究では
シリコン結晶表面に ZnO 圧電薄膜を生成し、
GHz超音波での高分解能音速測定を行う。 
 
４．これまでの成果 
(1) Pr化合物における非クラマース 2重項 
 高周波誘導炉によって育成した PrMg3純良
単結晶を用いた超音波実験を進め，極低温で
弾性定数(C11-C12)/2 のソフト化が消失し，極
低温領域まで相転移を示さず “四極子近藤一
重項”が実現していることを示唆する結果を
得ており、重要な成果である。また，Γ3基底
- Γ 4第一励起状態の結晶場準位をもつ PrMg3，
PrInAg2，PrPb3に，共通に弾性定数(C11-C12)/2
に特徴的な極小を見いだし，Γ 3型の歪みと結
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合する電気 16 極子を考慮することで実験結
果を再現できることを明らかにし，多極子物
理の新しい発展が期待できる。Ce3Pd20Si6 の
磁場中実験により，反強四極子相を見いだし，
典型物質として研究が進むと期待できる。 
(2) カゴ状化合物のラットリング 
 カゴ状化合物 Ce3Pd20Ge6，La3Pd20Ge6およ
び充填スクッテルダイト PrOs4Sb12 の超音波
分散と低温ソフト化を発見し，カゴ中の希土
類イオンの局所振動がラットリングをして
いることを世界に先駆けて明らかにした。こ
れは，伝導電子との相互作用によって局所振
動の非調和性が増大していることを実験的
に示したものであり強相関物理の新しい課
題となっている。特に PrOs4Sb12では，オフセ
ンター振動の電荷揺らぎが重い電子とその
超伝導の出現に本質的役割を果たしている
と考えられており，大きな注目を集めている。 
(3) シリコン結晶の原子空孔 
 シリコンは，人類が手にすることができる
最も理想的な結晶である。しかし，1412℃の
高温で結晶化するので，わずかな結晶の乱れ
により，真性点欠陥が必ず存在する。中でも
原子空孔の直接観測は，半導体物理において
半世紀にわたる未解決の難問であった。原子
空孔の電子軌道は電気四極子を持っている。
この事実に着目し，シリコン結晶の弾性定数
の低温ソフト化を見いだし（図 1），原子空孔
の直接観測に世界で初めて成功した。低温ソ
フト化の磁場依存性の実験が進み，無添加シ
リコン結晶では 4個の電子を捕獲した非磁性
の電荷状態 V0が，ボロン添加結晶では 3 個
の電子を捕獲した磁性を帯びた V+が実現し
ていることが解り，スピン-軌道相互作用を取
り入れた解析が進んでいる。特に，ボロン添
加 CZ シリコンの超音波計測による原子空孔
濃度評価は半導体技術として重要であり，コ
バレントマテリアル社，東芝セミコンダクタ
ーとの産学協同開発が進んでいる。 

５．今後の計画 
(1) カゴ状化合物における超音波分散と低温
ソフトの発見は，伝導電子とカゴ中の希土類
原子の局所振動が結合することで大きな非
調和性によるラットリングが現れているこ
とを示し，強相関物理の新しい研究課題とし
て重要であり，継続して研究する。 
(2) 超音波によるシリコン中の原子空孔の世
界初の観測成功は，半導体物理半世紀の難問
に解決への道筋をつけただけではなく，LSI
デバイス製造に必要不可欠なシリコンウエ
ーハの高品質化をもたらす原子空孔濃度を
評価する全く新しい産業技術として注目さ
れており，電荷状態の解明を継続する。 
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図 1．ボロンドープ FZ シリコンの弾性定数
の温度依存性。零磁場での低温ソフト化が，
磁場を強くするに伴って減少していく。 


