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研究成果の概要（和文）：領域内及び他領域との緊密な協力関係により、原子に局在した多極子と伝導電子の相
互作用による多彩な現象、価数の量子臨界現象、スピン軌道相互作用が本質的に重要なモット絶縁体など、当初
目標としていた課題に関する理解を飛躍的に高めることができた。それだけでなく、新物質の発見を契機に、f
電子スカーミオンの発見、ベリー曲率による新しい諸物性の発見、クラスター多極子という新しい概念の創出な
ど、当初予期していなかった成果も得られた。

研究成果の概要（英文）：The close collaboration among project team members and researchers in other 
groups (such as B01 and C01) has significantly deepened our understanding of a wide variety of novel
 phenomena in materials featuring interaction of conduction electrons with localized atomic 
multipoles, the valence quantum criticality, and Mott physics with strong spin-orbit coupling. 
Moreover, we discovered new materials that harbor intriguing phenomena such as the f-electron 
skyrmion and new Berry curvature driven physical properties, while established a new concept named 
the cluster multipole.

研究分野： 物性物理

キーワード： J-Physics　局在多極子　価数揺動　多極子近藤効果　超電導

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
局在多極子と伝導電子の相関効果の基礎学理を確立し、新たな量子機能の発見に繋がった。また原子サイトの多
極子の概念を拡張したクラスター多極子という新しい概念が生まれた。これは磁気構造の理解を深め、物理現象
の予言に有用であると同時に、第一原理計算の自動化にも貢献した。これらの新機能・新概念はスピントロニク
スを始め様々な分野にも波及しており、次の飛躍への重要な一歩となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

近年、固体中の電子が持つ多極子自由度の重要性が強く認識されてきている。f 電子系では、原
子に局在した多極子が伝導電子と混成することにより、多極子近藤効果等の新たな多体相関が
現れ、多極子揺らぎによる量子臨界性や非従来型超伝導などの量子現象が誘起され、大きな注目
を集めている。一方、スピン軌道相互作用が本質的に重要なモット絶縁体の存在が近年 4d、5d

電子系において発見され、多彩な多極子自由度による新しい量子磁性が活発に研究されている。
本研究の目的は、こうした局在した多極子が、伝導電子と相関することにより誘起する新しい量
子現象に関する学理を構築することにある。具体的には以下の研究を行なう。 

(1) 局在した多極子の遍歴化プロセスと、それによる異常金属や新奇超伝導発現の機構解明。 

(2) 価数の量子臨界揺らぎが創出する新しい金属状態及び超伝導状態の究明。 

(3) 多極子モット絶縁体の局在・遍歴相転移の機構と、その近傍の新奇量子状態の解明。 

(4) 相互作用する多極子系について、第一原理計算による微視的理解の形成と新物質創成への指
針の構築。 

 

２．研究の目的 

【中辻グループ】 

近年、f 電子系における局在多極子と伝導電子との混成による非従来型の金属状態・超伝導状態
の発見や、スピン軌道相互作用が本質的に重要なモット絶縁体の発見など、多極子由来の多彩な
量子物性が活発に議論されている。このような新しいタイプの超伝導や金属状態の開拓は、将来
の高温超伝導材料や新しい量子機能の発見に繋がる重要なテーマであり、物質科学全体への波
及効果は大きい。本研究では四極子秩序の量子臨界点近傍における異常金属と非従来型超伝導
（四極子近藤格子系 PrTr2Al20 (Tr = Ti, V)）、軌道と電荷の複合揺らぎを誘起する価数量子臨界現
象が生み出す新しい金属状態（価数揺動系 YbAlB4）、さらに、遷移金属モット絶縁体での新しい
多極子の秩序と局在・遍歴相転移（R2Ir2O7 (R = Pr, Nd)）などに注目し、多極子の局在・遍歴
機構とその量子効果の解明及び学理構築を目的とする。また、大学院生と強く連携して研究を進
めることで、「分野を越境して活躍できる若手人財」の育成に貢献する。 

【榊原グループ】 

多極子と伝導電子の相関による量子現象を理解する上で、多極子秩序の秩序変数の特定は必須
である．極低温の精密磁化測定や比熱測定を駆使して多極子秩序系の磁気相図の異方性を調べ，
秩序変数を特定する手がかりを得ることを目的とする。 

【小林グループ】 

近年 Yb 系で非従来型の量子臨界現象が見つかっており、その起源は希土類イオンの価数揺らぎ
であるという理論的指摘がなされている。これを検証するため、Yb イオンの価数揺動ダイナミ
ックスの温度、圧力、磁場依存性を実験的に求めることを目的とする。 

【中西グループ】 

局在多重極モーメントと伝導電子との混成効果による新規量子揺らぎと新規量子現象の探索お
よび解明を目的として、電気四重極モーメントを実験的に直接かつ精密に観測できる唯一無二
の手法である超音波計測を用いて研究を推進する。 

【鈴木グループ】 

これまでに第一原理計算による多極子自由度の解析手法の開発を行い、NpO2 の高次磁気多極子
秩序や URu2Si2の隠れた秩序の電子状態研究を展開していた。さらに進んで、多極子自由度が物
性に与える影響を解明することが本研究の目的である。 

【佐藤グループ】 

局在した多極子と伝導電子との相互作用が顕在化している PrTr2Al20 (Tr = Ti, V)系における Pr 結
晶場分裂と基底 2 重項（多極子）自由度秩序化のミクロスコピックな解明、並びに伝導電子との
混成効果の Tr = Ti と V 系における相違点の解明を目的とする。 

【有田グループ】 

準結晶は周期的でないものの規則正しい原子配列をもった物質である。最近、超伝導を示す準結
晶が発見されたが、波数が定義されない系での超伝導の振舞に興味が集まっていた。一般的に超
伝導は強い磁場によって破壊されることが知られている。非周期的な構造に整合する符号変化
構造を電子系が見つけ安定化できるか、準結晶が新しいタイプの超伝導の舞台になりうるかを
調べることを目的とする。 

 

３．研究の方法 

【中辻グループ】 

フラックス法等を使った高純度単結晶試料の作成、および希釈冷凍機、超伝導マグネット等を使
った極低温度の磁場中電気輸送現象測定、比熱測定、磁歪測定等を行った。 

【榊原グループ】 

単結晶試料を A01 中辻グループ（PrTi2Al20, Pr2Zr2O7），B01 靑木グループ（UCoGe,UTe2），B01 公
募研究の大貫グループ（EuPtSi）から提供を受け，希釈冷凍機温度領域までの精密磁化測定およ
び角度分解の磁場中比熱測定を行った。 

【小林グループ】 

国内外で初めて十分な SN 比で測定することに成功した 174Yb 放射光メスバウアー分光法を、多



重極限環境下（温度 1.5 K、圧力 20 GPa、磁場 8 T）に最適化し、重い電子系化合物の Yb イオ
ンの価数揺動ダイナミックスを実験的に求めた。 

【中西グループ】 

系あるいは各相における四重極モーメントの種類、揺らぎ、さらには内在する相互作用の種類、
大きさについて決定し、低エネルギー素励起状態について明らかにするため、電気四重極モーメ
ントを直接観測できる超音波による弾性特性の研究を行った。 

【鈴木グループ】 

楠瀬氏((C01 班分担者)・有田氏(A01 班連携研究者)らとの理論共同研究により、多極子理論を反
強磁性秩序の分類理論へと一般化し、中辻氏（A01 班代表者）らとの共同研究により、Mn3Sn の
反強磁性相を特徴付ける磁気八極子が電子状態・対称性・トポロジーに与える影響を調べた。 

【佐藤グループ】 

中性子非弾性散乱を用いた結晶場スペクトル測定、磁場中単結晶中性子回折を用いた誘起磁気
モーメント測定による多極子秩序の解明、並びに精密 X 線回折による Pr 周囲の原子構造決定に
基づく結晶場推定等を行った。 

【有田グループ】 

本研究は、準結晶超伝導体における磁場の効果を調べた初めての理論研究である。約 11,000 個
の原子サイトを準結晶構造に並べた模型を考え、数値シミュレーションを行った。 

 

４．研究成果 

【中辻グループ】 

(1) 四極子近藤格子系 PrV2Al20における特異な輸送現象と多極子秩序 

①米国国立高磁場研究所の最大で 31 T印可可能な水冷式マグネットを用いて磁場中の電気抵抗
率を測定した。その結果、PrV2Al20の高磁場四極子秩序相（B // [100]）で 30%を超える異方的
磁気抵抗効果（AMR）が現れることを発見した（図１a）。磁性を持たない物質の AMR に比べ
10倍以上大きな値であり、四極子秩序が伝導電子の状態に影響を与えていることがわかる。 

② PrV2Al20の縦磁気抵抗率の温度依存性を詳細に測定したところ 8 K以上の温度で負の磁気抵
抗率を示し、同じ領域で四極子近藤効果の理論予測に従うことがわかった。さらに低温では正の
磁気抵抗率に転じ、四極子近藤スケーリングからも逸脱する。これは多極子のコヒーレンス効果
や量子臨界ゆらぎの効果であると考えられる。 

③ PrV2Al20の２段転移 TQ = 0.75 K, 0.65 K の秩序パラメータを決定するため、格子歪みと直
接カップルする磁歪測を行った。その結果、磁場に線形に比例する成分の磁歪と、それに伴うヒ
ステリシスを低磁場（B < ～2 T）で観測した。これは強磁気八極子秩序が起きていると理解で
き、GL理論による計算でも再現された。 

(2) 価数ゆらぎの量子臨界現象 

-YbAlB4に Fe をドープすることで、 -YbAl1−xFexB4が xc = 1.4 %で価数のシャープなクロス
オーバーと反強磁性の１次転移を伴う量子相転移を示すことを明らかにした（図１b）。また量
子臨界性は価数ゆらぎの理論予測と一致しており、価数の量子臨界現象であると考えられる。こ
の研究に携わった鈴木慎太郎氏（当時大学院生）は、本プロジェクトを通じて米国ジョンズホプ
キンス大学での研究等を経験し、現在では東京理科大学で助教として活躍している。 

(3) パイロクロア酸化物 R2Ir2O7 (R = Pr, Nd)における強相関量子現象 

①Nd2Ir2O7の磁気抵抗効果を測定することで、10 T の外部磁場を[001]方向に印加した際、抵抗
が 600倍変化する金属絶縁体転移を示すことを見出した。Nd2Ir2O7のエネルギーギャップは 50 

meV程度であるため、10 T（～1 meV）程度の磁場で金属になることは驚きである。これは 4f
との近藤カップリングにより 5d 伝導電子の拡張磁気八極子構造（all-in-all-out）が、磁場で融
解することで、金属性を回復したと理解できる。 

② Pr2Ir2O7は 2重縮退した放物面形状の価電子帯と伝導帯がフェルミ準位上の 1点で接するラ
ッティンジャー半金属であり、格子歪み等の摂動により強相関トポロジカル相の出現が期待さ
れる。我々は Pr2Ir2O7のエピタキシャル薄膜作製に世界で初めて成功し、50 K 以下で自発的ホ
ール効果を示すことを明らかにした（図１c）。この起源は格子歪みによる空間反転対称性の破れ
と Irの磁気モーメントの all-in-all-out構造による時間反転対称性の破れによりワイル半金属相
になっているためと考えられる。 
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図１ (a) PrV2Al20の高磁場相内（0.45 K）と無秩序状態（1.6 K）での異方性磁気抵抗比の磁場依
存性[Phys. Rev. Lett. 122, 256601 (2019).]。(b) -YbAl1−xFexB4の鉄置換量 x に対する Yb イオンの
状態と価数・体積・電気抵抗の変化[Science Advances 4, eaao3547 (2018).]。(c) Pr2Ir2O7のエピタ
キシャル薄膜の自発的ホール抵抗率の温度依存性[PNAS 116 8803 (2019).]。 

 

(4) トポロジカル磁性体におけるクラスター多極子と巨大非対角応答（当初予期していなかった
発見） 

本領域発足直後、中辻グループは反強磁性体 Mn3X (X = Sn, Ge)が、微小磁化（～3 mμB）しか
持たないにもかかわらず、強磁性に匹敵する巨大異常ホール効果を室温かつゼロ磁場で示すこ
とを発見した。この起源は内因性機構（ベリー曲率）であると考えられる。ベリー曲率は波数空
間の仮想磁場であり、ワイル点等トポロジカルな構造があると大きくなる。実際角度分解光電子
分光（ARPES）測定及び磁気抵抗測定から、強相関効果によりバンド構造が５倍狭くなっている
ことを除いては理論計算と良く一致しており、さらにワイル半金属で予言されているカイラル
異常と考えられる負の磁気抵抗効果が観測され、磁気ワイルフェルミオンの世界初の例である
ことを示した。また強磁性体に匹敵する巨大な異常ネルンスト効果、磁気光学カー効果(MOKE、
図２a, b)も観測された。これらは通常強磁性体でのみあらわれる現れるものであるが、Mn3Sn の
磁気構造がクラスター磁気八極子秩序とみなせ、強磁性体と同じ対称性を持つために許される
ことが鈴木通人氏らの研究で明らかになった。また異常ネルンスト効果は新しい熱電変換技術
として、MOKE 測定は反強磁性ドメインを非破壊で直接観測できる手法として応用上も大変重
要である。 

上記ワイル反強磁性体の開発を契機にさらに物質開拓が進み、新たなワイル強磁性体の発見
にも繋がった。それが立方晶フルホイスラー系 Co2MnGa である。我々は Co2MnGa が室温で過
去に知られている最大値より 10 倍以上大きな値を示すことを明らかにした。さらに、実験、第
一原理計算、モデル計算の比較から、Ⅰ型とⅡ型のちょうど間（量子リフシッツ転移点）にある
ワイル点の存在が明らかになった（図２c）。フラットなバンドと大きなベリー曲率の両立が巨
大異常ネルンスト効果の発現に重要であるという発見は今後の材料探索の指針になる。 

その後さらに研究が進み、Mn3Sn 多層膜に電流を流すことに磁気八極子モーメントの反転に
成功した。これはトポロジカル反強磁性スピントロニクスの大きな成果であり、次世代メモリの
実現にむけ期待が高まる。また複数のノーダルラインがフラットなバンドを作る Fe3X 系の発見
にも繋がり、巨大異常ネルンスト効果を利用した革新的熱電デバイス開発へと発展している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ (a) 室温での Mn3Sn [Nature 527, 212-215 (2015).]における MOKE 像。コントラスト、黃線は
それぞれ磁区、磁壁を表す。(b) コントラストに対応した磁気八極子ドメインの概要図。[Nat. 

Photon. 12, 73 (2018).] (c) Co2MnGa のワイル点。[Nat. Phys. 14, 1119 (2018).] 

 

【榊原グループ】f 電子スカーミオン物質 EuPtSi の磁気転移 

カイラル磁性体 EuPtSi の磁気転移について、精密磁化測定から詳細に調べた。TN = 4.0 K におけ
るヘリカル秩序が弱磁場下では 1 次転移になり、三重臨界点を持つことを明らかにした（図３
a）。この系は対称性から 12 個の等価な q ベクトルを持つために秩序変数の揺らぎの効果が大き
く、これが１次転移を起こすこと、また相対的にマルチ q 秩序を安定化し得ることを示した。
[111]方向の磁場下で TN以下 0.4 K 以上の有限温度にのみ現れる中間相（A 相）を発見し、これ
がその後の様々な実験から f 電子化合物として初めてのスキルミオン相と特定された。また、A

相が対称軸ではない[110]および[211]方向に現れないことを示し，EuPtSi の異方的な磁気相図が，
格子に強く固定する 12 個の q ベクトルで理解できることがわかった。 

 

【小林グループ】価数揺動の量子臨界ダイナミクスの解明 

T*~8K 以下で量子臨界性を示す -YbAlB4の Yb イオンの電子状態を、元素選択的手法である 
174Yb 放射光メスバウアー分光法を用いて研究を行った。放射光の特徴である、入射 X線のパル
ス性と偏光特性を積極的に用いることで、Yb イオンの価数揺動ダイナミックスを実験的に観測
することに初めて成功した。その結果、-YbAlB4 の異常金属状態ではその価数揺動時間がナノ
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秒程度と極めて遅く、量子臨界性を示す T < T* 領域では温度の冪でさらに遅くなることが分か
った。また、無反跳分率の温度依存性からその価数揺らぎと格子振動に強い結合が有ることが実
験的に明らかとなった。この常圧下での結果は、基底状態がフェルミ液体である-YbAlB4 とは
大きく異なる。一方、-YbAlB4 の圧力印加により構造変化を伴わずに、基底状態がフェルミ液
体的となる領域(1 < p < 2.5GPa)では、Ybイオンの超低速の価数揺らぎは抑えられ、本 174Yb メ
スバウアー分光法の測定分解能限界(0.1 ns)程度に早い価数揺らぎとなることが明らかとなった。 
 

【中西グループ】超音波による多極子ダイナミクスの解明 

① 4f 電子系（PrV2Al20）では四重極転移温度近傍で弾性率に関連した物理量に外部磁場を制御
変数としたユニバーサルな振る舞いが見出され、Γ3四重極モーメントの自由度に起因した新規
電子状態の形成を提案した。 

② 4d 電子系（Rh17S12）では、Rh の 4d 電子がフェルミ準位近傍に急峻な状態密度を有する状況
が実現しており、フェルミ面の不安定性、遍歴 4d 電子の四重極モーメントの微視的な情報から、
本系に出現する 20%強の巨大弾性軟化の発現機構を明らかにし、4d 遍歴四重極モーメント系の
可能性を提案した。 

③ 5d 電子系の Cd2Re2O7 では、その輸送現象、帯磁率にこれまで僅かな異常しか観測されなか
った２つの相転移に関して、明瞭な異常を弾性率で初めて観測した。転移点近傍における特徴的
な弾性特性の解析から、この２つの奇妙な構造相転移の駆動力として、増強されたスピン-軌道
相互作用をもつ Re の 5d 電子から形成される四重極モーメントが極めて重要な役割を果たして
いることを明らかにした。 

 

【鈴木グループ】磁気構造の多極子理論 

局在多極子と反強磁性の対称性を通した類似性を見出し、多極子理論を物質中の磁気秩序を分
類・表現する理論へと一般化することに成功した。その結果中辻グループによって発見された
Mn3X 系での巨大異常ホール効果の発現が（強磁性と同じ対称性の破れをもつ）拡張磁気八極子
秩序によるものであると明らかにした。この一般化された多極子展開は、磁気構造の定式化、デ
ータベース構築等で活用され、国内外における磁性研究に新しい展開をもたらした。 

 

【佐藤グループ】多極子自由度を持つ物質群の中性子散乱研究 

中性子非弾性散乱から PrV2Al20 の磁気励起スペクトルが混成効果により極めてブロードになっ
ていることが判明した。磁場中中性子回折からは PrV2Al20の誘起磁気モーメントが磁場の 1/2 乗
に従うという異常な振る舞いが示された。また、X 線精密構造解析から、Tr = Ti および V 系の
Pr 周囲の原子配置を精密に決定することで、すでに決定されている Tr = Ti 系の結晶場パラメー
タから Tr = V 系の結晶場パラメータを推定した。また、Pr 周囲の Al の熱振動が極めて異方的
かつケージ殻上に広がっていること、さらには Al-Tr の結合がこの系の熱振動を支配しているこ
とが示唆された。 

 

【有田グループ】準結晶超伝導の理論研究 

我々は磁場によって破壊される直前の磁場領域に奇妙な超伝導状態を見出した（図３b）。この超
伝導状態は、50 年以上前に周期結晶において理論提案された Fulde-Ferrell-Larkin-Ovchinnikov 状
態と似ている。しかし、周期性の無い準結晶では符号変化が格子と整合できるかは非自明であり、
本研究によってそのような状態が見出されたのは驚きである。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ (a) 磁化測定から得られたカイラル磁性体 EuPtSi の磁場-温度相図[JPSJ 88, 093701 (2019).]。

スキルミオン相と考えられる A 相の安定性について多くの知見が得られた。(b) ペンローズ格子

上の引力ハバード模型の超伝導ギャップの空間依存生[Phys. Rev. Research 1, 022002(R) (2019).]。 
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