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１．研究計画の概要 
f 電子化合物では、非常に強いスピン・軌

道相互作用の結果、複合自由度である多極子
が形成される。例えば軌道自由度は電気四極
子で表され、その秩序化は四極子転移と呼ば
れる。最近、さらに高次の多極子である磁気
八極子や電気十六極子の自発的秩序化が存
在することが明らかになってきたが、これら
多極子相はまだ実例が少なく、未解明な点が
多い。本研究では新たな多極子相の探索を行
い、その秩序変数を明らかにする。また多極
子秩序という新たな秩序状態の存在は、それ
に伴う量子相転移現象や多極子による近藤
効果という新しい問題を提供する。これらの
可能性を実験的に明らかにする。 

 
２．研究の進捗状況 
（１）極低温マクロ測定：新しいカゴ状物質

PrT2X20系の低温磁性を調べ、その殆どが四
極子自由度を有するΓ3型二重項基底状態を
持つことがわかり、また低温で四極子秩序
が観測された。充填スクッテルダイト化合
物PrRu4P12の低温相3重項基底状態がPr核ス
ピンと磁気的結合状態を形成することがわ
かった。新物質Pr(Cu,Ga)13の低温磁性を調べ、
Γ5三重項基底状態を持つこと、また磁気秩
序を示さず低温まで磁気モーメントの揺ら
ぎが残っていることがわかった。 
（２）超音波音速測定：β型パイロクロア酸
化物KOs2O6ではラットリング転移Tp=7.5K
へ向かって弾性定数が大きく軟化する現象
を発見し、弾性モードの詳しい解析からTp
で立方晶から三方晶か斜方晶への結晶系の
変化が示唆された。またBa(Fe1-xCox)2As2の弾
性定数測定を行い、軌道揺らぎに起因する

巨大な弾性定数の軟化現象を発見した。こ
の系の超伝導が軌道揺らぎによって媒介さ
れている可能性を強く示唆している。56Tま
でのパルス磁場中で弾性定数測定のできる
システムの構築を行い、ダイマー化合物 
YbAl3C3や八極子転移系SmRu4P12の強磁場
磁気相図を得た。 
（３）NMRによる多極子秩序の微視的観測：
アメリシウム化合物では世界初となるNMR
測定をAmO2において実施し、相転移の存在
が示唆されていた8.5K付近で相転移の微視
的な証拠を初めて得ることに成功した。多
極子秩序が期待される。PrTi2Al20においてAl
-NMRを実施し、核スピン緩和時間の測定か
ら非磁性の結晶場基底を持つことが確認さ
れた。また低温で緩和率の増大と強い磁場
依存性を観測した。この増大の起源はPrの増
強核スピン揺らぎ、もしくは多極子の揺ら
ぎであると考えられる。 
（４）高圧実験：高い静水圧性を示すキュー
ビックアンビルセルを用いて高圧下比熱測
定を行うことに成功し、重い電子系物質Ce
Ru2Al10の温度・圧力相図を熱的測定によっ
て明らかにした。その結果、約30K付近の未
知の相転移は高圧下で１次相転移的に消失
することを見いだした。 
（５）新物質開発：立方対称カゴ構造を内包
するCeCr2Al20型結晶構造を持つ新しい化
合物群について、公募研究とも連携して集
中的に物質開発を行いPrTi2Al20, PrV2Al20,
 PrCr2Al20, PrIr2Zn20, PrNb2Al20など多数
の化合物の合成に成功した。このうち、 
PrIr2Zn20では四極子秩序と共存する超伝導
転移が発見された。 
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３．現在までの達成度 
②おおむね順調に進展している。 
（理由） 
本研究課題は、f 電子の多極子に由来する新
規物性を開拓することを目標としており、研
究計画の柱として多極子自由度のみを有す
る立方晶Γ3 基底状態を持つ新物質の合成を
掲げていた。これまでの研究から、一連の
PrT2X20 型化合物がこの性質を有することが
わかり、多極子の秩序と揺らぎに関する新た
な知見が次々と得られつつある。 
 
４．今後の研究の推進方策 

大きな変更はない。公募班とも連携して、多
極子自由度を有する新物質の開発と物性解
明に努力する。加えて、領域内の他の計画班
と連携して、Yb 系重い電子化合物の価数転移
や、異方的超伝導のギャップ対称性の決定な
ども行う。 
 
５. 代表的な研究成果 

（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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