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充填スクッテルダイ ト (RT4Ⅹ12:R-希土類など､T-Fe,Ru,Os､Ⅹ-P,As,Sb)棉

造の物性の面白さを理解するためには､その電子構造の特徴を知る必要がある｡最

も大きな特徴は､主要な伝導帯を作る軌道が､Ⅹ12の分子軌道の中でⅩyz(Ohではa2｡

に属する)という対称性の分子軌道から出来ていることである｡希土類が3価の場合

は､この軌道に半分の 1個の電子が詰まったところがフェルミ準位になる｡この軌

道は1)電子欺1のフェルミ面がq-(1,0,0,)でネスティングする性賞を持ち､状態

密度 に大きなピーク構造 を持つ､2)f亀子 との混成が大きい､3)希土類庶子 と

の混成要素 にk依存性がない(12個のⅩ原子とその中心の希土類原子が同じ格子点

に属している)､という独特の特徴を持っている｡PrRu4P12以外の多くは､この主要

なフェルミ面以外に他のフェルミ面が存在しているが､それらのフェルミ面の多く

は､r点で偶のパリティを持ちf電子と混成しない｡そのために多くのCe化合物が半

導体的なギャップを持つ電子構造を示すのに､CeOs4Sb12では偶パリティのバンドが

ギャップをつぶした様な奇妙なバンド構造を取る｡希土類が3価の場合は､TとⅩが

変化することで主要なフェルミ面以外のフェルミ面が形や大きさを変えるが､それ

に応じて多様な物性が現われると考えられる｡

充填スクッテルダイ ト化合物のもう一つの特徴は結晶場にあると考えられる｡希

土類がⅩ12-20面体に囲まれているために､物理的に妥当な範囲の電荷分布を仮定す

ることによって､点電荷による結晶場分裂への寄与をほとんどゼロにすることが出

来る｡ただし､Prイオンの4f2(J-4)から作られる非クラマース二重項を結晶場基底状

態にするパラメーターは点電荷モデルでは作れない｡PrFe4P12やPrOs4Sb12では非ク

ラマース二重項が基底状態をとると考えられているが､これは結晶場分裂に対して

混成効果からの寄与が重要であることを示唆している｡そのために､4f2の状態を一

体のf波動関数から組み立てて考える必要があるが､これは一義的には決まらない｡

フェルミ面に関しては､LDA+U法を併用するなどして､Pr化合物を含めてdHvA

効果 と●計算の一致は比較的よいが､メタ磁性転移後のPrFe4P12のフェルミ面は

LaFe4P12のそれとは大きく異なり､磁場中でのLDA+U法を用いた計算を行なう必要

がある｡現在は､PrFe4P12の4重極秩序状態の計算を実行しているが､収束するに

は至っていない｡4重極秩序状態から磁場を印可し､メタ磁性転移磁場の異方性を

求め､メタ磁性転移後のPrFe4P12のフェルミ面を記述することが､当面の大きな目

標となる｡
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｢スクッテルダイト化合物研究の現状と展望｣

最後 にこれ までの出版論文 をあげる｡共著者が共 同研究者である｡ この他に
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