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研究成果の概要（和文）：研究成果の概要：強相関電子系における新量子相の創出のために、純良単結晶による多角的
物性研究を行った。価数揺動系β-YbAlB4においては、量子臨界現象が有限の圧力領域において現れることを発見し、
異常金属相が安定に現れる可能性を明らかにした。これは価数揺らぎによる可能性が高い。次に、四極子重い電子系Pr
V2Al20において、反強的四極子秩序相内にて重い電子超伝導が現れることを発見し、軌道ゆらぎによる量子臨界現象の
可能性を明らかにした。最後に、Ba3CuSb2O9において、Cu(II)イオンの動的ヤーンテラー効果がスピンと軌道の量子液
体を安定化していることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Our study revealed the following novel quantum states in correlated electron 
systems. (1) In the valence fluctuating system β-YbAlB4, we found that a quantum criticality is stable 
in the finite range of pressure and appears without magnetic criticality, suggesting a formation of a 
strange metal phase due to strong valence fluctuations. Secondly, our success in growing a high quality 
single crystal of the quadrupolar heavy fermion system PrV2Al20 lead us to discover that PrV2Al20 
exhibits a heavy fermion superconductivity in the anti-quadrupolar ordered phase. Furthermore, our 
pressure measurements found that this superconductivity is most likely driven by the quantum critical 
quadrupolar fluctuations. (2) In our studies on Ba3CuSb2O9, we reported the first observation of striking 
absence of the static Jahn-Teller distortion down to the lowest temperature, and the first determination 
of dynamic Jahn-Teller frequencies, indicating the formation of a quantum spin-orbital liquid state.

研究分野： 固体物理（実験）
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１． 研究開始当初の背景 

凝縮系物理学の一つのフロンティアは新し

い量子状態の発見にある。超流動、ボーズ凝

縮、量子ホール効果等、新しい量子状態の発

見がその新概念創出を牽引してきた。強相関

系においては、これらに匹敵する重要な量子

状態として、（１）量子臨界揺らぎによる非

フェルミ液体とエキゾティック超伝導、（２）

磁性絶縁体におけるスピン液体に注目が集

まっている。ここでは、従来の「スピン」の

みに注目した研究ではなく、（１）電子の他

の自由度である「価数（電荷）」、「軌道」の

揺らぎによる新しい量子臨界現象と超伝導

の開拓、（２）「スピン」と「軌道」が複合す

ることで現れる新しいスピン・軌道液体状態

の解明を目的とする。 

 

２．研究の目的 

（１）量子相転移 量子相転移のなかでも最

も顕著な例のひとつは磁気量子臨界点近傍

のスピン揺らぎによる異方的超伝導や異常

金属相である。これらは強相関物質の典型で

あるCe3+をベースとした重い電子系において

初めて発見され、その後、銅酸化物・鉄系高

温超伝導の理解にも寄与してきた。この歴史

に新たな潮流を生み出すべく、これまでに確

立された「スピン」に代わる新しい自由度の

揺らぎによる量子臨界現象を開拓し、その典

型例を創出することを目的とする。より具体

的には、A. 価数揺らぎによる量子臨界現象

と超伝導と B. 軌道揺らぎによる量子臨界現

象と超伝導を取り上げる。 

（２）スピン・軌道液体  我々はスピンを軌

道とカップルさせることで、新しく「スピン

軌道液体」の実現可能性を実験的に指摘した

（中辻 et al., Science (2012).）。通常、軌道は

その相関エネルギーが高く、スピンより高温

で秩序を示す。そのなか、我々は多結晶体を

用いた研究からペロブスカイト型構造を有

する銅酸化物 Ba3CuSb2O9が 25 mK までスピ

ン液体として振る舞うのみならず、銅酸化物

系として初めてヤーン・テラー転移（軌道秩

序）が低温まで抑えられることを見出した。

単結晶試料を用いた多角的な研究により、こ

の新しいスピン・軌道液体の性質を解明する。 

 

３．研究の方法 

（１）量子相転移  

A. 価数揺らぎによる量子臨界現象と超伝導 

ここでは我々が独自に開発した重い電子系

β-YbAlB4を取り上げる。我々は Ce3+(4f1)とは

電子・ホールの対称にある Yb3+(4f13)をベース

と し た 重 い 電 子 系 の 新 物 質 探 索 か ら

β-YbAlB4 を開発し、30 年以上探索されてき

た Yb 系重い電子超伝導を発見した（中辻 et 

al., Nature Phys. (2008).）。そこで、より純良化

した単結晶を用いた、巨視的・微視的測定か

ら、この機構を解明することを目的とする。

特に、超純良単結晶を育成し、静水圧力下で

の電気抵抗の精密測定を行う。 

B. 軌道揺らぎによる量子臨界現象と超伝導 

近年、我々は、非磁性の軌道自由度である四

極子のみを持つ系 PrTi2Al20を開発し、軌道秩

序状態での超伝導（酒井、中辻, J. Phys. Soc. 

Jpn. (2011), 同(2012).）、さらに、圧力下での

軌道秩序の量子臨界現象とその近傍での重

い電子超伝導を世界で初めて実現した (松林、

中辻 et al., Phys. Rev. Lett. (2012).）。また、化

学的圧力により、PrV2Al20 では低温で四極子

近藤効果を示唆する異常な金属状態が現れ

ることを見出した。そこで、四極子近藤物質

PrT2Al20(T 遷移金属)を対象として、純良大型

単結晶を育成し、常圧下、圧力下での多角的

精密測定から軌道揺らぎによる新奇量子臨

界現象、エキゾティック超伝導状態を確立・

解明を目指す。 

（２）スピン・軌道液体 

Ba3CuSb2O9において、軌道秩序を抑えること

で、局所的な軌道相関がスピンのダイマー状

態を安定化し、それが動的に揺らいでいるこ



とで、一種の量子液体状態を形成している可

能性がわかってきた Ba3CuSb2O9 の純良単結

晶の構造解析・ESR 測定・超音波測定を行い、

その基底状態と軌道揺らぎのダイナミック

スを明らかにする。 

 

４．研究成果 

（１）量子相転移 

A. 価数揺らぎによる量子臨界現象と超伝導  

まず、我々の開発した価数揺動系超伝導体

β-YbAlB4 に注目し、圧力下での測定の結果、

常圧で見つかった量子臨界現象が圧力下で

強靭に存在すること、さらに、0.4 GPa を超

えるとフェルミ液体相が現れることが分か

った。さらに、圧力を増加させると 2.5 GPa

以上で反強磁性秩序が弱い一次転移を経て

現れることが確認された。また、電気抵抗の

振る舞いは、幅広い領域において、従来の金

属とは異なる T-linear の振る舞いをすること

を確認した。以上のことから、常圧での量子

臨界性は、反強磁性量子相転移から大きく離

れており、それゆえ、その起源は反強磁性ス

ピン揺らぎによるものでないことが決定的

になった。また、その量子臨界性は一つの新

しい量子相を作る質的に新しいものである

ことも明らかになった(冨田、中辻他 Science 

(2015))。 

次に、常圧で量子臨界相を形成する β-YbAlB4

同組成で構造の異なる α-YbAlB4 は低温でフ

ェルミ液体を示す。この系の c 軸方向に磁場

を印加した際に現れる全く新しいタイプの

量子臨界現象を発見した。この量子臨界現象

は、磁気秩序などがその臨界磁場近傍に現れ

ないことが、物性研究所、瀧川研究室の核磁

気共鳴実験から明らかになった。さらに、量

子臨界現象が顕著に表れる２テスラ付近か

らさらに高磁場において、動的緩和率が発散

的に増大する現象が、測定限界である６テス

ラにおいても現れることが分かった。このこ

とは量子臨界相が磁気臨界性とは関係なく

現れていることを意味しており、ひとつの可

能性としてトポロジカル量子相転移の可能

性を示唆する。 

 

B. 軌道揺らぎによる量子臨界現象と超伝導 

次に、軌道ゆらぎによる新しい量子臨界現象

の探索の結果、我々が開発した多極子重い電

子 PrV2Al20において、四極子秩序相内におい

て重い電子超伝導が現れることを発見した。

さらに、低温比熱の詳細な研究を行った結果、

多極子秩序が２段転移を経て現れることを

見出した。さらに、比熱は最低温付近でべき

乗則に従うことを明らかにした。このことは、

この系に特徴的な多極子と伝導電子の強い

混成効果の結果として、多極子秩序のゴール

ドストーンモードが存在していることを強

く 示 唆 す 。 ( 辻 本 、 松 本 、 中 辻 他 

Phys.Rev.Lett.(2014)).多極子秩序のゴールド

ストーンモードの存在は理論的に議論され

ているが、実験的には見つかっておらず、こ

の系における今後の研究が期待される。 

（２）スピン・軌道液体 

Ba3CuSb2O9において、スピン自由度に加えて

軌道自由度も最低温まで凍結しない『量子ス

ピン軌道液体』実現の可能性が指摘され、良

質な試料を使った構造解析、ESR 測定、超音

波測定等の共同研究から軌道凍結のサイン

であるヤーン・テラー歪が最低温まで生じな

いことを明らかにした (片山、澤、中辻 et al., 

PNAS (2015))。さらに、軌道状態のダイナミ

クスの観測等、量子スピン軌道液体の直接的

な証拠を得るために、我々は、純良なペロブ

スカイト型銅酸化物 6H-Ba3CuSb2O9の良質な

大型結晶を用いて、大阪大学にある強磁場施

設の広い周波数範囲を有する電子スピン共

鳴(ESR)測定装置での研究を行った。その結

果、低い周波数での観測では軌道が最低温ま

で凍結せず、高い周波数では軌道が凍結した

ように観測されることをみいだした。このこ

とから軌道量子揺らぎの時間スケールが 20 



K 以下で 100 ピコ秒程度であることを明らか

にした (萩原、中辻 et al., PRB Rapid (2015).)。

この成果は、超伝導やヘリウムの超流動と比

類する『量子スピン軌道液体』という新しい

量子液体状態のダイナミクスを明らかにし

たもので、強磁場を用いて初めて可能となっ

た研究成果である。 
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