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研究成果の概要（和文）：エネルギーが等価でありながら右手系と左手系の両方が存在できることを対掌性
（Chirality）という。有機物や遷移金属化合物の物性にChiralityが重要であることは認識されているが，希土
類化合物ではまだ実験的な例が無い。本研究では，希土類カゴ状化合物RET2Zn20 (RE = Pr, Nd)および希土類
Chiral磁性体RNi3X9 (R=Dy, Yb; X=Al, Ga)等について，国内では実施不可能な実験・研究をドイツ連邦共和
国，英国，チェコ共和国等の一級研究機関と共同研究を行うことによって多極子とChiralityの相関という新し
い物理概念を発見・提案し，公表した。

研究成果の概要（英文）：The fact that both right-handed and left-handed systems can exist with equal
 energy is called chirality. Although it is recognized that chirality is important for the physical 
properties of organic substances and transition metal compounds, there are no experimental examples 
of rare earth compounds yet. In this research, we conducted the joint research with first-class 
research institutes in the Federal Republic of Germany, the United Kingdom, and the Czech Republic 
on rare earth cage compounds RET2Zn20 (RE = Pr, Nd) and rare earth chiral magnetic materials RNi3X9 
(R=Dy, Yb; X=Al, Ga), through experiments and research that cannot be conducted in Japan. We 
discovered, proposed, and published a new physical concept of correlation between multipoles and 
chirality.

研究分野： 物性物理学，低温物理学，磁性物理学，音波物性学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は，PrT2Zn20およびNdT2Zn20系およびChiral磁性体RNi3X9系等における希土類の多極子とChiralityの相
関が創発する新奇強相関電子状態を実証するために計画した。国内で実施できない実験等は，本計画メンバーが
築いてきた国際的協力関係により実現し，研究計画を達成する。波及効果として，個別の国際協力関係が「多極
子とChiralityが創発する新奇強相関電子状態」を研究する際に協力関係の中核に発展し，新しい物性パラダイ
ムを主導する。
本研究はコロナ禍に行われたが，国際リモートによる中性子実験を実現したことなど，科学研究が新しい生活様
式にも柔軟に対応出来ることを実証した。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 

 

１．研究開始当初の背景 

エネルギーが等価でありながら右手系と左手系の両方が存在できることを対掌性（Chirality）

という。有機物や遷移金属化合物の物性にChiralityが重要であることは認識されているが，希

土類化合物ではまだ実験的な例が無い。本研究計画は，Chiralityが密接に関与し，電子のスピ

ンと軌道（多極子）が強く相関する希土類化合物の新奇Chiral量子状態を解明する。 

具体的には二物質系に着目する。 

(1) 希土類カゴ状化合物RET2Zn20 (RE = Pr, Nd)における２チャンネル近藤効果による異常金属

状態を同定するとともに，多極子による量子臨界点付近に発現が予想されるマヨラナ状態と多

極子・格子相関による磁場誘起の新奇Chiral量子状態を探索する。 

立方晶4f2配位系PrT2Zn20 (T : Rh, Ir)の結晶場基底状態は非磁性の二重項であり，磁気双極

子をもたず，電気四極子が活性となる。PrIr2Zn20は反強四極子秩序をTQ = 0.11ケルビン（以後，

Kと表記）で示した後にTc = 0.05 Kで超伝導転移を示す。超伝導と四極子秩序の共存は，四極子

の揺らぎによる超伝導対の形成を示唆する。すなわち，この系では四極子と伝導電子の強い相関

が重要な役割を担っている。TQ以上の比較的広い温度・磁場範囲で，比熱と電気抵抗率の非フェ

ルミ液体的挙動が観測され，四極子による２チャンネル近藤効果の可能性が指摘された。しかし，

これまでのマクロ測定では四極子の揺らぎを直接捉えていない。最近，4f3配位系のクラマース

イオンであるNdを含むNdT2Zn20でも，比熱や電気抵抗率の非フェルミ液体的挙動を観測した。こ

の系の結晶場基底状態である磁気的なΓ6二重項の場合，２チャンネル近藤効果による残留エン

トロピーが現れることが，堀田(首都大)らの4f電子の7軌道を考慮した理論によって予言された。

この系の非フェルミ液体状態が磁気的な２チャンネル近藤効果に起因するものであれば，上記

の四極子による２チャンネル近藤効果との共通点と相違点を抽出でき，２チャンネル近藤効果

の概念を拡張できる。さらに，２チャンネル近藤効果の理論モデルによると，局在した四極子が

２つの伝導バンドによって過剰遮蔽されるため，絶対零度で0.5Rln2のエントロピーが残る。こ

の状態は，自分自身が反粒子であるマヨラナ・フェルミオンと等価であることが指摘されており，

トポロジカル超伝導体やキタエフ量子液体などでその実証に向けた研究が最近進展している。 

(2) 希土類Chiral磁性体RNi3X9 (R=Dy, Yb; X=Al, Ga)の螺旋スピン秩序機構を解明するととも

に，Chiral量子臨界発散を解明する。 

希土類のf電子系では，電子のスピン・軌道・電荷の３自由度が生き残っており，これら三つ

の自由度が複合して多極子の物性を発現している。本研究代表者は，Chiralな結晶構造をもつ磁

性体DyNi3Ga9において弾性率C66の温度依存性に巨大なソフト化を検出し，TM = 10Kにおいて強四

極子秩序の存在を明らかにしている。さらに，中性子実験によりTM = 10 K以下でも結晶構造は

Chiralityを有している傍証を得ている。以上の事実を基に， DyNi3Ga9では，螺旋四極子秩序を

提案した。また，Yb(Ni1-xCux)3Al9ではChiralソリトン格子の実在が報告されている。Chirality

は鏡映や空間反転によって移り変わるので基本的なスカラー自由度であるが，例えば，Chiralな

結晶構造がどの様なメカニズムで電子系の相互作用に影響し，多極子やスピンの秩序に

Chiralityを与えているのかは重要な課題である。更に，スピンChiralityや多極子は磁気モーメ

ントの高次項を秩序変数とするが，この秩序変数に基づく新しい量子臨界現象が起こりうる。従

来のd電子系を主としたChiral磁性体と比較して上述のf電子系は外場による電子状態のチュー

ニングが比較的容易であるため，Chiral量子臨界現象の研究に最適である。 

 

２．研究の目的 

(1) PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

①PrT2Zn20系における電気四極子による２チャンネル近藤状態を実証するために，強磁場で磁気

揺らぎを誘起し，それを中性子でプローブする。一方，NdT2Zn20系で予言されている磁気的２チ

ャンネル近藤状態は，磁気双極子の揺らぎを中性子で直接プローブし，その微視的な発現機構を

明らかにする。②以上の成果を基に，電気四極子と磁気双極子による２チャンネル近藤状態の共

通点と相違点を抽出し，理論研究者との議論を通して，２チャンネル近藤格子系の学理を確立す

る。③低温・強磁場中における超音波回転応答および熱膨張・磁歪測定を中心に，四極子と

Chiralityの相関による新たな量子状態の発現が予想される磁場誘起相の起源を解明する。 

(2) Chiral磁性体RNi3Al9系： 

①超音波実験で使用する電音響変換素子は，試料中に歪みだけでなく回転を誘起する。低温・強

磁場中の超音波実験によりDyNi3Ga9系の回転応答を測定し，回転対称性の自発的な破れを観測し



て螺旋四極子秩序を実証する。②DyNi3Ga9系およびYb(Ni1-xCux)3Al9系における磁場誘起量子臨界

現象については，熱膨張・磁歪実験および超音波実験によるグリューナイゼン係数を測定し，

Chiralなスピン秩序，四極子秩序で期待される新しい量子臨界発散を明らかにする。グリューナ

イゼン係数は，エントロピー変化を直接反映するため，量子揺らぎが増大する量子臨界点で発散

することが知られているので，その系特有の量子臨界性を観測できる。 

以上(1)および(2)の課題を，強力な国際共同研究体制の構築により，国内では実施困難な極限

環境下での実験を実現して，達成する。本研究によって，多極子と Chirality の相関という新し

い物理概念を確立し，当該研究分野を国際的に主導する。 

 

３．研究の方法 

上述の目的達成には「純良単結晶試料の作製と高精度超音波測定」に加えて極低温・超強磁場

など多重極限環境下での,①中性子実験,②熱膨張・磁歪測定,③パルス強磁場回転応答測定が不

可欠である。「Pr化合物の純良単結晶試料の作製と高精度超音波測定」において研究代表者と分

担者は十分な実績がある。しかし，超低温と強磁場を組み合わせた極限的環境が必要となる①②

③の実験は，海外の限られた研究室・実験施設でしか実現できない。研究代表者および分担者は，

幸いにもこれまでこれら海外のトップグループと緊密な共同研究関係を築いてきた経緯がある。 

本科研費「国際共同研究強化（B）」は，国内の研究者が海外で必要な実験・研究を実施する

ことを強力に助成するものであり，具体的には，本科研費のアシストにより海外で次のような国

際共同研究活動を実施し目的を達成する。 

上述の通り本計画の成否には，0.1 Kの極低温と15テスラ（以後，Tと表記）の強磁場での①中

性子散乱実験②熱膨張・磁歪測定，更に60 Tのパルス強磁場中での③超音波実験が不可欠であ

る。また，④対象となる重希土類化合物の純良単結晶も必須である。これまで，我々は，当グル

ープ内または国内施設で実施できない条件での実験等を，相互補完的に実現できる国外のトッ

プグループと緊密な関係を築いてきた。実験①～④は次のメンバーと共同研究を行う。 

①中性子散乱：Dr. D.T. Adroja, パルス中性子施設ISIS（ラザフォード・アップルトン研究所，

チルトン，英国，Dr. K. Prokes, Helmholtz Zentrum, Berlin (HZB)，ベルリン，ドイツ。 

②熱膨張・磁歪測定：Prof. P. Gegenwart, University of Augsburg,アウグスブルク，ドイツ。 

③超音波測定：Dr. S. Zherlitsyn, Dresden High Magnetic Field Laboratory，ドレスデン，

ドイツ。 

④単結晶育成：Dr. A. Andreev, Academy of Sciences，プラハ，チェコ共和国。 

 

４．研究成果 

 本計画は，当初，平成３０年度から開始し令和２年度までの３年間で完了する予定であった。

しかし，新型コロナ禍が本格化し，令和２年度，３年度において日本からの出入国が実質的に不

可能となった。本科研費のほとんどは，外国で実験・研究を行うための出張旅費であることから

執行できず，令和４年度まで繰り越しを行った。このような困難はあったが，令和２年度，３年

度においても国内で出来る研究が進展して，一部目的以上の成果を上げることができた。国際共

同研究強化（B）という科研費を基金型として設計されたのは，国際共同研究を行う上で発生す

る様々な困難に対応するためと推察するが，本科研費設計者の先見の明に感服した。 

 本計画で公表した論文は 46 件（すべて査読付き）にのぼり，そのうちの約 74%が国際共著（34

件）である。学会発表は 128 件にのぼり，うち 42 件が国際学会発表である。以上の成果は，本

科研費種目「国際共同研究強化」の趣旨を十分に実現できたものと自負している。 

 研究成果の質に関する事例として，研究代表者・研究分担者および本計画にかかわった学生諸

君の受賞歴概略を列挙する。 

〇研究代表者・研究分担者 

・Physical Review B 誌 Editors' Suggestion (DOI: 10.1103/PhysRevB.101.014408)・鈴木孝

至＆石井勲・2020 年 1 月。 

・広島大学大学院先進理工系科学研究科 研究科長特別賞・志村恭通・2022 年 1月。 

・日本物理学会 若手奨励賞（領域 8）・志村恭通・2022 年 3 月。 

〇学生諸君 

・第 10 回 日本学術振興会 育志賞・山根悠・2020 年 3 月。 

・第２回 広島大学大学院先進理工系科学研究科 学術奨励賞 ４件・2022 年 10 月・受賞者は次

の４名：渡邉寛大，草ノ瀬優香，山本理香子，大石遼平。 

・学会発表賞（国内会議２件，国際会議５件）： 



第 74 回日本物理学会年次大会・2021 年 3 月・山本理香子，同大会・同年・山根悠，ECMP2019・

2019 年 3 月・山根悠，J-Physics 2019 International Conference・2019 年 9 月・山本理香子，

SCES2020・2021 年 8 月・山本理香子，LT29・2022 年 8月・宗重仁士，同会議・同年・大石遼平。 

 

 以下，本計画において得られた成果の概要を年度ごとにまとめる。 

(1) 平成３０年度 

①  PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

〇ドイツのアウグスブルグ大学にて，超重電子系化合物 YbCo2Zn20 のNi, Fe置換系の極低温比

熱・磁気熱量効果測定を行い，その電子比熱が0.1 K以下で10000mJ/molK2を超えて発散的に上昇

することを明らかにした。〇同大学で，擬カゴメ格子をもつCeIrSnが，強い価数揺動下にあるに

もかかわらず，2 K以下で磁気相関を示唆する負の磁歪/熱膨張を示すことを見出した。〇同大学

で非磁性基底二重項をとる単結晶PrIr2Zn20の熱膨張と磁歪を測定した。熱膨張係数の四極子秩序

温度以下での発散的上昇は，秩序相内で基底二重項のエントロピーが残っていることを示唆す

る。また，磁場に対して平行・垂直方向の線磁歪から見積もった体積磁歪は10 Tまで磁場変化せ

ず，Prイオンの価数はほとんど変化していないことが明らかになった。〇希土類カゴ状化合物

PrT2Zn20 (T:Rh, Ir)の回転不変性効果について，超音波実験結果の結晶場計算による解析を行

い，回転不変性効果で説明出来ない回転応答を見出した。NdCo2Zn20の超音波実験から40 K以下で

弾性ソフト化を見出し，電気四極子に対応する自由度の関与を提案した。  

②  Chiral磁性体RNi3Al9系： 

〇希土類Chiral磁性体DyNi3Ga9について，ドレスデン強磁場研究所にてパルス強磁場中で超音波

実験を行い，10K以下かつ20 T以下で相転移に伴う弾性異常を見出した。超音波実験結果，およ

びその結晶場解析から強四極子秩序の磁場中相図と秩序変数を明らかにし学術論文として公表

した。〇試料に回転を直接導入する回転応答測定装置開発の為，ねじり振動子を用いた超音波実

験を試みた。ドレスデン強磁場研究所のZherlitsyn博士と議論を行った。〇Andreev博士が作製

した重希土類化合物Dy3Ru4Al12についてパルス強磁場中超音波実験を行い，20 T以下で相転移に

伴う弾性異常を見出した。 

(2) 令和元年度 

① PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

〇独・アウクスブルク大学のGegenwart教授と共同研究し，Pr希薄系Y(Pr)Ir2Zn20と4f3配位系反

強磁性体NdCo2Zn20の熱膨張と磁歪ならびに磁気熱量効果を測定した。Y(Pr)Ir2Zn20の結果は，結

晶場とゼーマン効果を考慮したモデルに計算で再現できた。ゼロ磁場での体積熱膨張係数は，低

温に向かって0.1 K以下まで発散的に上昇する特異な振る舞いを示した。〇NdCo2Zn20の熱膨張係

数は，ネール点近傍でシャープな異常を示し，磁場中では平均場的な振る舞いに変化した。一次

転移を誘起している磁気揺らぎが，磁場により抑制されたと考えられる。〇英・ラザフォード・

アップルトン研究所，ISIS施設にて，立方晶の非クラマース化合物 PrMgNi4と反強磁性体 

NdTr2Zn20 (Tr = Ir, Rh, Co)の非弾性中性子散乱を行った。結晶場準位間の磁気励起の温度変化

を観測し，結晶場基底状態を同定した。〇NdCo2Zn20の磁場中超音波実験結果から磁場によらない

弾性ソフト化を見出し，量子力学的解析から単サイトの結晶場効果によらないことを明らかに

した。〇NdRh2Zn20では巨大振幅原子振動（ラットリング）に起因した測定周波数依存性（超音波

分散）を見出した。 

② Chiral磁性体RNi3Al9系： 

○ドレスデン強磁場研究所にてZherlitsyn博士らとの共同研究で行った希土類化合物DyNiAlの

磁場中超音波実験で，磁気秩序相とは異なる磁場誘起相転移を見出した。〇Zherlitsyn博士，

Andreev教授らとの共同研究でf電子化合物Nd3Ru4Al12，Er3Ru4Al12やU2Rh2Snの電子状態を明らかに

し，学術論文として公表した。〇U2Rh2Snの論文はPhysical Review B誌のEditors' Suggestion

に選ばれた。〇Nd3Ru4Al12とUCo1-xOsxAlでは，これまでに報告されていないラットリングに起因し

た超音波分散を見出し，学術論文として公表した。 

(3) 令和２年度（コロナ禍により，主に国内研究実績） 

① PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

〇独・アウクスブルク大学のGegenwart教授との共同研究で，プラセオジム希薄系Y(Pr)Ir2Zn20

の極低温での熱膨張と磁歪の測定を行なった。〇英・ISIS研究所のD. T. Adroja博士との共同研

究として，一次元ジグザグ鎖をもつ磁性半導体YbCuS2の中性子回折実験の課題を申請し，高分解

能中性子回折装置WISHのビームタイムを獲得した。中性子回折実験に用いる多結晶試料を作製

し，試料評価を行った。〇令和元年度に，価数揺動金属CeIrSnにおいて，2 K以下で負の磁歪と



熱膨張を観測したが，本年度（令和２年度）は，D. T. Adroja博士と協力して行ったμＳＲ実験

や中性子散乱実験の結果を追加しまとめて論文を投稿した。〇NdCo2Zn20，NdIr2Zn20の磁場中超音

波実験から磁場によらない弾性ソフト化を見出した。このソフト化は非磁性のYCo2Zn20では観測

されず，f電子に起因とみられ，単サイトの結晶場効果では説明出来ないことを明らかにした。 

② Chiral磁性体RNi3Al9系： 

〇令和元年度に明らかにした希土類化合物DyNiAlの磁場誘起相転移について，本年度は国内で

必要な実験および議論を行い，強的な電気四極子秩序であることを明らかにした。磁場印加する

単結晶の結晶軸によって秩序する電気四極子が異なることも明らかにし，得られた成果を学術

論文として公表した。〇Andreev教授らとf電子化合物Er3Ru4Al12，Ce3Ru4Al12，TmFe4CoAl7の超音波

実験を行い，成果を日本物理学会にて発表した。また同系化合物Tb3Ru4Al12の電子状態を明らか

にし，学術論文として公表した。 

(4) 令和３年度（コロナ禍により，主に国内研究実績） 

① PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

〇独・アウクスブルク大学のGegenwart教授との共同研究でPr希薄系Y(Pr)Ir2Zn20の極低温での熱

膨張と磁歪の研究において，四極子歪みの温度・磁場依存性が２チャンネル近藤効果の理論予測

と符合することを明らかにした。〇英・ISIS研究所のD. T. Adroja博士との共同研究で一次元ジ

グザグ鎖をもつ磁性半導体YbCuS2の中性子回折実験を，ISISの高分解能中性子回折装置WISHにて

行った。Ybモーメントがジグザグ鎖に沿って格子とは不整合で配列していることを明らかにし

た。〇一軸歪と極低温(T < 0.1 K)を両立した直流磁化測定システムを完成させ，四極子自由度

をもつYbCo2Zn20に対して適用した。 

② Chiral磁性体RNi3Al9系： 

〇Zherlitsyn博士らとの共同研究でドレスデン強磁場研究所にてDy3Ru4Al12のパルス磁場中超音

波実験を行い，磁場方向[100]で新たに磁場誘起相転移を見出した。〇Andreev教授との共同研究

で，ErNiAlの超音波実験から磁気秩序温度以下での新たな相転移を明らかにした。同系化合物

HoNiAlの超音波実験から，磁気秩序とは異なる磁場誘起相転移を明らかにした。 

(5) 令和４年度 

① PrT2Zn20およびNdT2Zn20系： 

〇Pr 希薄系 Y(Pr)Ir2Zn20 の非フェルミ液体的挙動に関する研究成果に関して，強相関電子系国

際会議 SCES2023(アムステルダム)にて招待講演を行った。〇アウクスブルク大学との共同研究

により，同系の体積熱膨張の発散的な振る舞いが，四極子と局所歪みの結合に起因することを明

らかにした。〇Yb ジグザグ鎖をもつ YbCuS2の磁場中中性子回折実験を，英国ラザフォード・ア

ップルトン研究所にて行い，Yb モーメントが磁場 4 T 以上で up-up-down に配列することを明ら

かにした。 

〇本年度（最終年度）は，アウグスブルグ大学で習得した膨張率測定法を広島大学の所属研究室

に導入して，重い電子系化合物 YbCo2Zn20の磁場誘起の電気四極子秩序による 0.6 K での相転移

を検出した。膨張率の解析から, この相転移が強い一軸圧効果をもつことを明らかにした。〇さ

らに同手法を用いて PrMgNi4の磁歪測定を行い，磁歪係数が低温に向かって発散的に増大するこ

とを見出した。これは Pr イオンのもつ活性な電気四極子の存在を示す重要な証拠である。 

② Chiral 磁性体 RNi3Al9系： 

〇ドレスデン強磁場研究所にて，Zherlitsyn 博士らとの共同研究で希土類化合物 Dy3Ru4Al12のパ

ルス磁場中超音波実験および磁気熱量効果測定を行い，超高磁場での磁場誘起相転移を見出し

た。結晶場解析から，その起源がリエントラントな多極子秩序であることを明らかにした。 

〇Andreev 教授らとの共同研究で見出した希土類化合物 ErNiAl における磁気秩序温度以下での

逐次相転移について，結晶場解析から，これまでの単純な常識を覆す磁気秩序相における多極子

秩序であることを明らかにし，学術論文として公表した。また，Er3Ru4Al12，HoNiAl の超音波実

験を行い，研究成果を国際会議や国内学会で発表し，学術論文として公表した。f 電子化合物

Er3Al2の電子状態を明らかにし，学術論文として公表した。 

〇NdCo2Zn20，NdIr2Zn20の磁場中超音波実験から磁場に鈍感な弾性ソフト化を見出した。このソフ

ト化は f電子をもたない非磁性の YCo2Zn20や Yを Ndで置換した Y1-xNdxCo2Zn20では観測されない。

f 電子に起因すると考えられるが，単サイトの結晶場効果では説明出来ないことから，クラスタ

ーなどの多体効果に起因することを明らかにした。 
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