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研究成果の概要（和文）：　非磁性二重項の基底状態をもつPrT2Al20(T=Ti,V)は、四極子と伝導電子との強い混
成効果による四極子近藤効果や超伝導などの興味深い現象を研究する格好の舞台として知られている。本研究で
は、PrT2Al20(T=Ti,V)の圧力効果の研究を行い、その詳細な相図をもとに四極子秩序と超伝導の相関を調べるこ
とを目的とした。その結果、圧力印加による四極子秩序の抑制とドーム状の超伝導相が出現することを両物質に
おいて見出した。また、幅広い圧力、磁場領域において、四極子近藤効果を示唆する振る舞いを観測することに
も成功した。

研究成果の概要（英文）：PrT2Al20 (T=Ti,V) with non-magnetic doublet ground state provides the unique
 opportunity to study the strong hybridization effect between the ground doublet and conduction 
electrons, which gives rise to the quadrupolar Kondo effect as well as superconductivity. In this 
study, we have investigated the effect of pressure on PrT2Al20 (T=Ti,V) and constructed the detail 
phase diagrams to shed light on the interplay between the quadrupole order and superconductivity. In
 both compounds, applying pressure suppresses the quadrupole order and a dome-like superconducting 
phase emerges. We also found that the anomalous metallic state emerges in wide pressure and field 
range, as predicted for the quadrupole Kondo lattice model. 

研究分野：高圧物性
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１．研究開始当初の背景 
圧力や磁場などをコントロールパラメータ
として、有限温度における相転移を絶対零度
へと抑制することによって実現する相転移
は量子相転移と呼ばれる。この量子臨界点近
傍においては、量子揺らぎを反映した異常物
性や非従来型超伝導などの興味深い物性が
発現することが知られており、実験および理
論の両面から活発な研究が行われている。従
来の研究の多くは磁気的な秩序状態の消失
に伴うスピンゆらぎに関するものであった
が、最近では電荷(価数)や軌道(四極子)自由度
に起因した量子臨界現象に関する研究が新
奇な物性発現の舞台として注目を集めてい
る。実際に、銅酸化物や鉄系超伝導体の研究
においては、スピン揺らぎによる超伝導発現
機構に加えて、軌道およびネマティックゆら
ぎの存在が指摘されていたが、それぞれのゆ
らぎの寄与を区別して議論することは難し
く、その本質は未解明であった。 
本研究で対象とした PrT2Al20(T=Ti,V)にお
ける 4f電子の結晶場基底状態は、磁気双極子
自由度を持たず、高次の多極子自由度のみを
有する。このため低温では四極子秩序を示す
が、興味深いことにより低温域では超伝導も
示すことがわかっている。したがって、この
系は四極子秩序と超伝導の相関を研究する
格好の対象物質である。さらに、本研究代表
者らは、PrTi2Al20の強四極子秩序が圧力によ
って抑制される高圧域近傍において、重い電
子超伝導が発現することを過去に報告した。
したがって、同型構造で類似の物性を示す
PrV2Al20においても圧力効果の研究を行う
ことは、その電子状態の系統的な理解のため
に重要な意義があると期待されていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、四極子自由度が活性な非磁性
基底二重項状態を有するPrT2Al20(T=Ti,V)の
圧力効果を調べることで、四極子秩序と超伝
導の相関、さらには四極子の不安定性に起因
する新奇な量子臨界現象の実験的解明を目
指した。また、局在性が強い四極子が伝導電
子との強い混成により遍歴性を獲得してい
く過程では、四極子自由度が関与した近藤効
果が発現することが理論的に指摘されてい
た。本研究で用いた高圧力による電子状態の
制御は、系に与える乱れの影響が小さく、四
極子近藤効果を実験的に検証するための大
変有力な手法である。本研究では、従来から
の研究の蓄積がある PrTi2Al20に加えて、反
強的な四極子秩序を示す PrV2Al20において
も高圧実験を行い、この系で実現している電
子状態の類似および相違点を調べた。また、
本研究を遂行するにあたっては、複合極限環
境下(極低温、高圧、高磁場)で用いることが
できる圧力セルの開発、改良にも取り組むこ
とで、10万気圧を超える超高圧域までの精密
な相図の作成を目指した。 
 

３．研究の方法 
高圧下電気抵抗測定には、フラックス法に
よって育成された単結晶試料を用いた。圧力
の印加には、比較的大きな試料空間を有する
対向アンビルセルを用いたが、そのアンビル
トップやガスケットのサイズや形状を工夫
することで、従来型の圧力セルにおける最高
発生圧力を大幅に更新し、最大で約 12万気
圧(GPa)までの安定的な高圧力発生が可能と
なった。また圧力媒体として、アルゴンを用
いたことで、10 GPa級の高圧力域において
も圧力の不均一性の効果が小さく、精密かつ
再現性のよい実験結果を得ることに成功し
た。 
	
４．研究成果	
まず最初に、常圧で反強四極子秩序を示す

PrV2Al20の高圧下、磁場中電気抵抗測定を行
った。PrV2Al20は常圧において T sc ~ 50 mK
の極低温で超伝導を示すことが報告されて
いたが、圧力印加による反強四極子秩序の抑
制に伴って超伝導転移温度が急激に上昇し、
常圧におけるT scと比較して約10倍程度にも
達することを見出した。また、純良性が異な
る試料を用いた系統的な実験により、高圧下
で顕在化する超伝導状態はその試料の質と
強い相関があることもわかった。	

PrV2Al20の反強四極子秩序は、圧力のみな
らず、磁場を印加することによっても転移温
度が抑制されることに着目し、圧力と磁場を
複合的に用いて反強四極子秩序が消失する
領域を含む精密な相図の作成と電気抵抗の
詳細な温度依存を調べた。その結果、反強四
極子秩序が極低温へと抑制および消失した
領域において、電気抵抗率の温度依存に非フ
ェルミ液体的挙動が観測されることを見出
した。さらに興味深いことに、同領域の電気
抵抗率のデータは幅広い圧力・磁場領域でス
ケーリング則が成り立ち、そのスケールされ
た電気抵抗率の温度依存は四極子近藤格子
モデルから期待されるものとよい一致を示
すことがわかった。したがって、圧力印加に
より四極子自由度と伝導電子の混成効果が
増強し、四極子近藤効果が顕在化したことで、
反強四極子秩序が不安定化したと解釈され
る。	
PrV2Al20の反強四極子秩序が消失する臨界
圧力は P c ~ 5 GPa程度であったのに対し、
強四極子秩序を示す PrTi2Al20の P c は本研
究で用いた高圧セルにおける従来の最高発
生圧力を超えた 10 GPa以上に存在すること
がわかっていた。そこで、圧力セルに改良に
取り組み、12 GPaまでの超高圧力領域にお
ける電気抵抗測定を行なったところ、P c ~ 11 
GPaで PrTi2Al20の強四極子秩序が消失する
ことが明らかとなった。同様の実験は数回に
わたって行なったが、いずれも同じ結果を再
現性し、精密な温度-圧力相図を得ることに
も成功した。さらに P c近傍では、希釈冷凍
機温度域までの上部臨界磁場および常伝導



状態における電気抵抗率の温度依存の精密
測定を行った。その結果、PrTi2Al20の上部臨
界磁場は、パウリリミットを超えた高い値を
示すこと、また、上部臨界磁場のイニシャル
スロープから評価した有効質量は P cに向か
って急激な増大を示すことがわかった。これ
らの結果は、この系を記述する有効理論模型
において超伝導を担う電子が f電子を含むこ
とで生じる質量不均衡によって上部臨界磁
場が異常な増大を示すという理論予測とも
整合する。また、超伝導を磁場によって抑制
した常伝導領域では、PrV2Al20と同様に四極
子近藤効果を示唆する非フェルミ液体的挙
動が観測された。ここで、四極子近藤モデル
を用いて電気抵抗率の温度依存性の解析を
行ったところ、強四極子秩序が消失する臨界
圧力付近から四極子近藤効果を特徴付ける
エネルギースケールが圧力とともに顕著な
増大を示すことを見出した。同様の解析を
PrV2Al20に対しても適用し、近藤温度や相図
を比較した結果、四極子秩序および四極子近
藤効果の特徴的エネルギースケールの大き
さの違いによって秩序相の消失に伴うゆら
ぎと四極子近藤ゆらぎのいずれかが支配的
となり、相図上において非フェルミ液体的な
振る舞いを示す領域の顕著な違いとして現
れることを見出した。これらの結果は、従来
の磁気的な量子臨界点近傍における非フェ
ルミ液体的挙動や超伝導の振る舞いとは異
なった様相を呈しており、四極子自由度と伝
導電子の混成効果による新奇な振る舞いの
一端を初めて明らかにできたと考えられる。 
また、改良に成功した対向アンビル圧力セ
ルを用いることで、Yb系の重い電子系物質
や、非磁性の層状化合物で実現する新規な秩
序状態と超伝導の相関などに関する研究を
進展させることができた。	
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