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研究成果の概要（和文）：（１）Au-Al-Yb準結晶が圧力・元素置換に対し「硬い」量子臨界物質であることと対
照的に、Au-Al-Yb近似結晶は「敏感な」重い電子系の近似結晶であること発見した。準結晶特有の電子状態が
Au-Al-Yb準結晶の量子臨界現象・磁性と密接に結びついていることがわかった。
（２）Al-Mg-Zn準結晶において50mKでバルクの超伝導が発現することを明らかにして、準結晶の超伝導の研究の
端緒をつかんだ。Nature Communicationsに論文発表し、“ノーベル賞間違いなし、日本発「準結晶超伝導転
移」”(伊東 乾, JBpress)のようにニュースとして取り上げられた。

研究成果の概要（英文）：The Au-Al-Yb quasicrystal with Tsai-type cluster exhibits novel quantum 
critical phenomena as observed in Yb-based heavy fermion materials with intermediate Yb valence, 
while the Au-Al-Yb approximant shows heavy Fermi liquid behavior. The quantum critical state of the 
Au-Al-Yb quasicrystal might correspond to an electronic state unique to the quasicrystals. In the 
process of material research, we have found superconductivity of Au-Ge-Yb approximants with 
Tsai-type cluster. Furthermore, we have confirmed the emergence of bulk superconductivity of 
Al-Zn-Mg quasicrystal at a very low transition temperature [1]. Comparison between the quasicrystal 
and the approximants demonstrate that the effective interaction between electrons remains attractive
 under variation of the atomic arrangement. In superconducting quasicrystal, the fractal geometry 
might interplay with superconductivity: fractal superconductivity.
[1] K. Kamiya, K. Deguchi et al., Nature Communications 9, 154 (2018).

研究分野： 低温物理・超伝導・磁性
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 シェヒトマン博士（2011 年ノーベル化学
賞）によって 1984 年に発見された「準結晶」
は、図１に示すように原子配置の並進対称性
について特殊な等比数列的な規則性（準周期
性）をもち、結晶と似たような回折像が現れ
るが、その回転対称性は結晶では許されない
ものであり、どちらにも分類できない「第３
の固体」となった。発見以来、準結晶の構造
については研究が大きく進展したが、特殊な
原子配置の規則を持つ準結晶では結晶で成
功を収めているバンド理論も成り立たない
ため、電子状態に起因する特有の物性、まし
て、電子間の斥力が重要になる強相関電子物
性については謎のままである。 

 我々の研究グループでは、図１のような
Tsai-type クラスター構造をもつ Au(金)-Al(ア
ルミニウム)-Yb(イッテルビウム)を組み合わ
せた準結晶を作成した。この準結晶が強相関
電子系の性質を示し、様々な物理量が低温で
発散し、温度を冷やせば冷やすほど絶対零度
に向かって無限に大きくなる量子臨界現象
が「第３の固体」特有の性質と深く関係して
安定に現れること(量子臨界物質)を発見した
[1]。この現象は物質が量子臨界点という特異
点に位置するときに現れる（図２）。近年、
Yb を含む強相関物質の結晶で非従来型の量
子臨界現象とそれに関連した磁性・超伝導[2]

について精力的に研究が進められてきた。
Tsai-type クラスター構造をもつ準結晶・近似
結晶の開発を進め、最近、我々のグループで
Au(金)-Ge(ゲルマニウム)-Yb(イッテルビウ
ム)を組み合わせた Tsai-type クラスター構造
をもつ近似結晶を作成することにより興味
深い超伝導を発見し、準結晶における超伝
導・磁気秩序・量子臨界現象の研究が進展し
ている。 

 

２．研究の目的 

量子臨界物質・超伝導物質を起点として、
Tsai-type クラスター構造（局所構造）をもつ
準結晶・近似結晶の新しい物質系でクラスタ
ー配置の並進対称性（大きな構造として周期
性・準周期性）に着目した新物質開発・新現
象探索を行い、 

（１） クラスター構造（局所構造）に着目
した新しい強相関電子系の開拓 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（２）強相関電子系における並進対称性（大
きな構造として周期性・準周期性）の役割の
解明 

を目的とする研究を行った。 

 

３．研究の方法 

（１）クラスター構造（局所構造）に着目し
た新しい強相関電子系の開拓 

Tsai-type クラスター構造をもつ準結晶・近似
結晶についてクラスター構造（局所構造、図
４）で発現する電子物性を選択し、並進対称
性（大きな構造として周期性・準周期性、図
３）により電子物性を制御して、強相関電子
系の物質開発を行った。具体的には、Tsai-type

クラスター構造をもつ準結晶・近似結晶につ
いて、現有の設備(マッフル炉、真空封入装置、
アーク炉、プラズマ炉)を用いて、最適育成条
件を調べ、純良な単相の準結晶・近似結晶作
成を行った。 

(i) Au-Al-R 系準結晶・近似結晶(Au-Al-Yb:量
子臨界物質・重い電子系、Au-Al-Tm: フラス
トレーションをもつ金属磁性体)、Au-Ge-Yb

系準結晶・近似結晶(磁性を持つ超伝導体)の
作成を行った。 

(ii) RCd5.7~6.0準結晶・近似結晶(R = 希土類)は
局在ｆ電子系であるため、Cd を AxB1-x(A:遷
移金属, B:典型金属)に置き換えた３元系の
R(AxB1-x)5.7~6.0 準結晶・近似結晶を作成し(A:

遷移金属と B:典型金属は平均原子半径・平均
価数が Cd に近い物を選ぶ)、ｆ電子の遍歴系
を視野に入れた新物質開発を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図３ 強相関電子系の準結晶・結晶の相図の概念図。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ Tsai型の多重殻クラスター構造。（a1）回転の自由

度を持つ Au の正 4 面体。（a2）ラットリングの自由度

を持つ希土類 Yb 原子。（b）第 2 殻の正 12 面体。（c）

第 3殻の希土類 Yb原子の正 20面体。（d）第 4殻の 20・

12面体。（e）第 5殻の菱形 30面体。 
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図１ 準結晶・結晶における強相関電子系の相図の概念図。
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（２）強相関電子系における並進対称性（大
きな構造として周期性・準周期性）の役割の
解明 

強相関電子系における並進対称性の役割の
解明するため、強相関電子系準結晶の物性に
ついて同じ局所構造を持つ準結晶（準周
期）・近似結晶（周期）を作成し、対照実験
を行う。図３にまとめてあるように、強相関
電子系の物理現象(長距離磁気秩序や超伝導)

が準結晶・近似結晶でどうなるのか物質・圧
力・磁場の相図でみたときにどのようになる
のか調べた。具体的にはｆ電子をプローブに
した Au-Al-Yb 強相関準結晶・近似結晶の量
子臨界現象の研究を行った。準結晶では特殊
な原子配置の規則と関係した「局在」でも「遍
歴」でもない準周期系特有の電子状態
「Critical State」と関係して発現していると考
え、Au-Al-Yb 準結晶（量子臨界物質）・近似
結晶（重い電子系）について f 電子をプロー
ブとして強相関準結晶の電子状態を調べる。
そのため、極低温・磁場下の熱力学量（磁化・
比熱・交流磁化率）の測定を行い温度/磁場ス
ケーリングを調べて、量子臨界指数を決定し
た。さらに、外部摂動（圧力・乱れ）に対す
る準結晶の物理現象の Robustness の研究を行
った。強相関電子系の準結晶・近似結晶に対
して対照実験を行い、温度・磁場・圧力・試
料をパタメータとした電子状態の相図から、
外部摂動（圧力・乱れ）に対する準結晶の物
理現象の Robustness にアプローチする。特に
対照実験の相図と試料依存性（並進対称性の
乱れ）を系統的にまとめることが、並進対称
性・回転対称性と準結晶の物理現象の
Robustness の関係に知見を与えると考えてい
る。Au-Al-Yb 準結晶の量子臨界現象に固有の
ものか、一般性のあるものか明らかすること
を目指した。 

 

４．研究成果 

（１） Tsai-type のクラスター構造をもつ
新しい強相関電子系の準結晶・近似結晶の開
発 

 結晶の重い電子系における f 電子の局在・
遍歴状態と準結晶の特殊な原子配置の規則
との関係を調べるため、局在 f 電子を持つ
Au-Al-Tm 系準結晶・近似結晶の研究を進め
た。まず、電気抵抗・磁化率・比熱の温度依
存性を極低温まで測定し、Au-Al-Yb 系準結
晶・近似結晶と比較すると、局在電子系の
Au-Al-Tm 系準結晶・近似結晶では通常の磁
性体でみられる振る舞いが観測されたのに
対し、Au-Al-Yb 系準結晶・近似結晶では非従
来型の磁性が観測され、f 電子が局在・遍歴
の中間状態にある中間価数の Yb の価数ゆら
ぎが原因であることを示唆する結果が得ら
れた。Au-Al-Yb 系準結晶で観測された準結晶
の量子臨界現象を理解するための重要な手
がかりとなると考えられる。また、局在電子
系における準結晶・近似結晶の磁気長距離秩
序の有無についても調べた。その結果、２０ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ Au-Ge-Yb 1/1 近似結晶の電気抵抗の温度依存性。

非磁性のAGY(I)と磁性を持つAGY(II)はそれぞれ 0.68 K

と 0.36 K で超伝導が現れる。内挿図は上部臨界磁場の

温度依存性。 

面体の Tm を頂点とする正三角形に起因する
幾何学的フラストレーションをもつ金属磁
性体の Au-Al-Tm 準結晶・近似結晶において
興味深い磁気状態が観測することに成功し
た。この結果を論文にまとめ、Journal of the 

Physical Society of Japan に発表した[4]。 

Tsai-type のクラスター構造は図４のように
希土類の２０面体を持つことが特徴であり、
クラスター中心の原子群を変えられる自由
度を持つ。物質探索の結果、図４のように
Au(金)-Ge(ゲルマニウム)-Yb(イッテルビウ
ム)を組み合わせた Tsai-type クラスター構造
をもつ近似結晶を作成することにより興味
深い超伝導を発見することに成功した。
Au-Ge-Yb 近似結晶はクラスター構造の違い
により２タイプの超伝導体があることがわ
かった。図４に示すように、① 4 面体タイ
プ：非磁性の超伝導体 AGY(I)、② 希土類ラ
ットリングタイプ：磁性と共存する超伝導体
AGY(II)である。２つの系の磁性の比較から、
正２０面体を形成する Yb 原子は磁気モーメ
ントを持たず、中心に位置する Yb 原子は磁
性を持つと考えられる。AGY(I)と AGY(II)に
おける超伝導転移温度の違いも局所構造の
違いとそれに関係した磁性の違いに起因す
る可能性が高い。特に AGY(II)の磁性は
Au-Al-Yb 近似結晶（重い電子系）と類似して
おり、量子臨界現象との関係が興味深い。ま
た、この結果は Tsai 型クラスター構造をもつ
物質系が局所構造の違いで電子状態を制御
できることを示唆するものであり、本研究の
重要な結果と考えられる。希土類を含む Tsai

型クラスター構造をもつ物質系は、局所構造
による物性制御が可能な点と、原子配置の規
則性（周期性と準周期性）が物性に及ぼす効
果を解明できる点において、他に類を見ない
ユニークな系である。この結果を構造解析と
超伝導の発見に分けて論文にまとめ、Journal 

of the Physical Society of Japanに発表した[5-7]。
また JPSJ の注目論文にも選ばれ、表彰された。 

希土類元素 Yb を含む Tsai-type のクラスタ
ー構造をもつ新しい強相関電子系の準結
晶・近似結晶の開発を行った。３元系の 



(AxB1-x)85Yb15の Tsai-type のクラスター構造を
もつ近似結晶 (A:遷移金属 , B:典型金属)：
Pd30Ga55Yb15, Pd45.6Ge38.9Yb15.5, Au44Ga41Yb15, 

Ag47Ga38Yb15 についてアーク炉を使用し単相
の多結晶試料の作成し、低温物性測定を行っ
た。磁性に着目して、電気抵抗・磁化率・比
熱の温度依存性を極低温まで測定し、Yb を
含む Tsai-type のクラスター構造をもつ新し
い強相関電子系の近似結晶を他の Tsai-type

のクラスター構造をもつ準結晶・近似結晶比
較すると、局在電子系の Au-Al-Tm 系準結
晶・近似結晶では通常の磁性体でみられる振
る舞いが観測されたのに対し[4]、Yb を含む
準結晶・近似結晶では非従来型の磁性が観測
され、f 電子が局在・遍歴の中間状態にある
中間価数の Yb の価数ゆらぎが原因であるこ
とを示唆する結果が得られた[8]。Au-Al-Yb

系準結晶で観測された準結晶の量子臨界現
象を理解するための重要な手がかりとなり、
準結晶の特殊な原子配置の規則と関係した
「局在」でも「遍歴」でもない準周期系特有
の電子状態「Critical State」と関係した強相関
準結晶の電子状態の解明につながると考え
ている。 

（２）強相関電子系の準結晶に特有の物性 

Au-Al-Yb 系の準結晶・近似結晶 [1]は
XANES の実験[9]から Yb3+（全角運動量 J = 

7/2、有効磁気モーメント peff = 4.54B）と Yb2+

（J = 0、peff = 0）の中間価数の Yb をもち、
光電子分光の実験[10]から価数揺動状態にな
っていることが示唆されている。Au-Al-Yb

準結晶について常圧・ゼロ磁場で磁化率、比
熱の C/T、さらに核スピン格子緩和時間の
(T1T)-1が T → 0 K で発散する量子臨界現象が
観測された[1,11]。温度依存性は非従来型であ
り、価数ゆらぎ由来の量子臨界現象との関係
を示唆しているようにみえる[12]。一方、近
似結晶では発散は示さず、近藤温度が数 K 程
度の重い電子系のように見える。違いをより
明確にするために圧力下の実験を行うと、準
結晶の量子臨界現象は準周期性・回転対称性
を変えないような静水圧に対して変化せず、
「硬さ」を示す。対照的に、Au-Al-Yb 近似結
晶は結晶における量子臨界点近傍の物質と
同様に圧力に「敏感」な性質を示し、ある圧
力でのみ量子臨界現象を示すことが明らか
になった (図５(a), (b)) [13]。Au-Al-Yb 準結晶
が常圧下で偶然に量子臨界点に位置してい
るとすれば、圧力を印加することにより量子
臨界点から外れると考えられる。しかし実際
には，図５(b)に示すように測定圧力範囲内で
量子臨界状態に留まったままであり、圧力に
対する「硬さ」が，Au-Al-Yb 準結晶の量子臨 

界現象の特徴である。この結果より、量子相
転移なしで準結晶の量子臨界現象が現れて
いるとすれば、価数揺動を起こしているｆ電
子が準結晶中で臨界状態のような準結晶特
有の電子状態となることになり、量子臨界現
象に類似した現象を観測している可能性が
考えられる。蔡型クラスターを持つ Yb 系近 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ （a）Au-Al-Yb 近似結晶について圧力下における

逆磁化率（交流磁化率）の T0.5に対するプロット。（b）

Au-Al-Yb 準結晶・近似結晶について図２(a)のプロット

で絶対零度に外挿して求めた逆磁化率の圧力依存性。準

結晶は圧力に依存せず絶対零度で発散するが、近似結晶

は 2GPa付近でのみ絶対零度で発散する。 

 

似結晶は様々な種類のものが作成可能であ
り[3]、Yb の配位原子を変えることにより Yb

の価数とｆ電子の磁性を変えられることが
最近わかった[8]。低温での磁化率大きさをみ
ると、格子定数が増加に伴い Au-Al-Tm 準結
晶・近似結晶で観測された局在スピン系の磁
性 [4]から非磁性の状態まで系統的に変化し、
Yb3+から Yb2+に Yb の価数も変化していると
考えられる。高温の磁化率から求めた有効磁
気モーメントの格子定数依存性を調べるこ
とによりAu-Al-Yb近似結晶がYbの価数とｆ
電子の磁性が大きく変化する点の近傍に位
置することがわかった。 

準結晶の電子状態と超伝導についても調
べるため、Bergman 型クラスターを持つ正２
０面体準結晶と近似結晶にも手を広げ、
Al-Zn-Mg準結晶が Tc  0.05 Kでバルクの超
伝導（図６参照）になることを最近明らかに
した[14]。Nature Communications に論文発表
し、“ノーベル賞間違いなし、日本発「準結
晶超伝導転移」”(伊東 乾, JBpress)のようにニ
ュースとして取り上げられた。準結晶におけ
る超伝導状態はフラクタル構造を反映した
超伝導の可能性も理論で考えられており[15]、 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図６ Al-Zn-Mg 準結晶・2/1 近似結晶・1/1 近似結晶の

電気抵抗の温度依存性。Tc  0.05 Kでバルクの超伝導

が現れる。 
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準結晶における超伝導状態の解明を今後進
めたいと考えている。また、蔡型クラスター
を持つ Yb 以外の希土類を持つ準結晶・近似
結晶の磁性と電子状態の研究を進めており、
Ce 系の近似結晶 Ag-In-Ce における重い電子
状態[16]の研究や磁性・正２０面体や準周期
配列のフラストレーション・多極子の研究を
視野に入れて他の希土類を含む準結晶・近似
結晶の探索も今後進める予定である。 
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