
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成 24 年 6 月  1 日現在 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

研究成果の概要（和文）： 

量子相転移、および、幾何学的フラストレーションによる新しい量子相形成と相転移現象の典
型例の創出を目的として研究を行ってきた。その結果、金属では初めてのチューニングのいら
ないゼロ磁場量子臨界現象、四極子自由度による近藤効果による異常金属相、自発的ホール効
果を伴うスピン液体、乱れた蜂の巣格子上に現れるスピンと軌道の協力現象で現れる短距離秩
序等を見出した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

We have explored low temperature states of new materials to search for novel quantum phases 

and phase transitions due to quantum criticality and geometrical frustration, and have 

discovered novel phenomena such as a quantum criticality without tuning in a metal, an 

anomalous metal due to the Kondo effect using quadrupolar degree of freedom, a zero field 

spontaneous Hall effect in a spin liquid state, and spin-orbital short-range order on 

a disordered honeycomb lattice. 
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１．研究開始当初の背景 

強相関電子系において、近年、磁気競合現象

による新しい量子相形成と相転移に注目が

集まっている。そのひとつが絶対零度での相
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競合現象である量子相転移近傍でのエキゾ

ティック超伝導の発現である。このスピンの

量子臨界揺らぎによる超伝導発現機構の解

明は固体物理学における最重要課題の一つ

である。もう一つの注目すべき磁気競合現象

として、幾何学的にフラストレートした磁性

があげられる。従来型の磁気転移をおさえる

ことで、新しい磁性相としてのスピン液体状

態、さらには、スピンのより高次な自由度（た

とえば、カイラリティ）を秩序パラメータと

した新しい相転移現象が現れる可能性があ

り、大変、関心を集めている。 

２．研究の目的 

量子相転移および、幾何学的フラストレーシ

ョンによる新しい量子相形成と相転移現象

の典型例を創出することを目的とする。 

３．研究の方法 

純良単結晶を主にフラックス法を用いて合

成した。得られた単結晶を用いて、比熱、磁

化率、電気抵抗、ホール抵抗などのバルク物

性を室温から、希釈冷凍機の温度の範囲まで、

さらには、高磁場 9 Tまでの範囲での測定を

行った。また、共同研究として、放射光 X線

構造解析、中性子回折、ミューオンスピン共

鳴実験など、多角的な測定を行った。 

４．研究成果 

(1) 我々が開発した Yb 系化合物での初の重

い電子系超伝導体-YbAlB4において、ま

ず、平均自由行程が 1m の純良単結晶の

育成に成功した。また、磁化および比熱

の測定を極低温まで詳細に測定を行っ

た。特に磁化の温度・磁場依存性を解析

した結果、単純なスケーリング則を見出

し、この系においてゼロ磁場量子臨界点

が存在することを明確にした。さらに、

Yb 系の重い電子系では大変めずらしく

量子振動の測定に成功し、３次元的な電

子状態を明らかにした。この量子臨界点

が f 電子系では初めて価数揺動を伴い現

れていることを見出した。また、2.7 GPa

までの圧力下の電気抵抗測定を行い、圧

力下での量子臨界現象を詳細に調べた

結果、通常の磁気量子臨界点はこの系で

は 2 GPa 近傍に存在することが明らかと

なった。このことは、常圧での量子臨界

性が全く新奇なものであることを明確

に示す結果である。同組成の関連した

alpha 型においては、低温でフェルミ液

体の状態が実現していること、また、beta

型と同様、強い価数揺動を伴いながらも、

低温で近藤格子の振る舞いをしている

ことを明らかにした。 

 

(2) 2 次元三角格子系 NiGa2S4 においては、

硫黄の濃度を精密に制御することで純

良単結晶を育成しその特性を明らかに

した。特に電子スピン共鳴測定について

の大阪大学の萩原グループとの共同研

究から三角格子に特徴的なスピンのつ

くる渦が対生成する相転移が現れてい

る可能性を指摘した。また、その類縁物

質 FeGa2S4と Fe2Ga2S5について圧力下の

電気伝導性を明らかにし、圧力誘起の興

味深いスピンガラス・固体相転移の可能

性を議論した。また、中性子回折の結果

からこの系において低温でおこるスピ

ン凍結現象の波数依存性と周波数依存

性を明らかにした。また、その波数依存

性が比熱から期待されるスピン波の予

想と桁違いに合わないことから、この系

で現れている磁気相関が通常のスピン

波とは異なる量子相に基づく可能性を

指摘した。さらに角度分解光電子分光の

測定から高温で異常な価数揺らぎを伴

っていることを指摘した。 

 



 

 

(3) 擬2次元三角格子Rb4Mn(MoO4)3の磁場中

での磁気相図を明らかにし、それが理論

的予測と数値的に一致することを明らか

にした。 

 

(4) 次にフラストレートした磁性の研究とし

て、パイロクロア酸化物Pr2Ir2O7のホール

伝導度を測定し、ホール効果が外部磁場

・磁化がない状況でも低温で現れること

を金属で初めて見出した。また、このこ

とがカイラルスピン液体を考えれば説明

できることを示した。Pr2Ir2O7において

muSRの測定を行い、この液体状態におい

てスピンが実際に動的であることを確認

した。Pr2Ir2O7の低温のスピン液体相にお

いてホール効果の異方性を明らかにした

。このことからこの系での自発的なホー

ル効果に伴う軌道電流はカゴメ面内に発

生していることを突き止めた。また、高

磁場での量子振動からメタ磁性転移によ

って引き起こされる電子状態の変化につ

いての詳細を明らかにした。さらに、基

底状態においてはスピンアイスのフラス

トレーションにより磁気秩序が抑えられ

ているだけでなく、強い量子効果のため

に磁気的モノポールが励起されている可

能性を見出した。 

(5) 新しく立方晶系 PrTi2Al20, PrV2Al20 を作

成し、それらが3の非磁性の基底状態を

持ち、四極子秩序を持つことを明らかに

した。物性測定から、これらの物質が、

四極子秩序と四極子の自由度を用いた

近藤効果が競合することで現れる新し

い量子臨界現象を研究する舞台となっ

ていることを見出した。また、PrTi2Al20

については、中性子実験、ミュオン共鳴

実験から軌道の自由度を持った非磁性

の基底状態を持ち、強的な四極子秩序を

持つことを確認した。 

(6) 価数搖動と異常金属状態との関係を調

べるために、新しく立方晶系 SmTi2Al20, 

SmV2Al20, SmCr2Al20の単結晶試料を作

成し、それらがSm系では非常に珍しく、

近藤効果を示すこと、また、それらが強

い価数揺動を持って現れることを発見

した。また、Ti, V, Cr と置換をすること

により近藤温度をシステマティックに

制御できることを見出した。物性測定と

ミュオン共鳴実験からこれらの物質が

反強磁性秩序を示すことを明らかにし

た。 

(7) 新しい量子スピン系としてBa3CuSb2O9

の系に着目し、この系がこれまでに考え

られていた三角格子ではなく、蜂の巣格

子を短距離で形成していること、また、

そのために、遷移金属化合物としては初

めて低温までヤーンテラー効果を示さ

ないこと、さらには、スピンも低温まで

液体状態を示すことがわかった。 
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