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研究成果の概要（和文）：Yb系化合物の基底状態は，Yb 4f電子と伝導電子状態との混成(c-f混成)によってコン
トロールされており，c-f混成が小さい場合は磁気秩序を示し，大きい場合は近藤効果により非磁性フェルミ液
体となる．本研究では，同一結晶構造，類似の伝導電子状態をもちながら，c-f混成強度を反映する近藤温度が
大きく異なるいくつかのYb系化合物の電子状態を光電子分光により調べ，基底状態を説明する電子状態モデルを
構築した．

研究成果の概要（英文）：A ground state of Yb-based compounds is controlled by the hybridization 
between the Yb 4f and conduction-band electronic states (c-f hybridization). The compounds with the 
weak c-f hybridization exhibit the magnetic order, while those with the strong c-f hybridization 
exhibit the Fermi liquid state with the non-magnetic order. In this study, we investigated the 
electronic structure of the selected Yb systems, which have the same crystal structure and similar 
conduction-band electronic states with the largely different Kondo temperature reflecting the c-f 
hybridization strength, by means of photoemission spectroscopy, and constructed the electronic model
 explaining the ground state of the Yb compounds.

研究分野： 放射光物性
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１．研究開始当初の背景 
 
	 Yb 系近藤格子の基底状態は，伝導電子と
Yb 4f 電子との混成(c-f 混成)が小さい場合は
RKKY相互作用により磁気秩序を示し，大き
い場合は近藤効果により非磁性フェルミ液
体となる．後者では，通常 Yb価数が Yb2+と
Yb3+の間で揺らぐ価数揺動現象を示す．
YbNi3X9 (X=Al, Ga)は，同じ結晶構造をもち，
Alと Gaの形式的な伝導電子数が同じであり
ながら，前者が反強磁性体(TK~3 K (TKは近藤
温度で c-f混成の大きさを反映する)で前者に
属し，後者が価数揺動系(TK~600 K)で後者に
属す．我々は硬 X線光電子分光(HAXPES; 励
起エネルギーhν=6 keV)，低エネルギー光電子
分光(LEPES; hν =7 eV)により，Yb 4f電子状態
と伝導電子状態密度(c-DOS)を明らかにし，
c-DOS 中のフェルミ準位(EF)と Yb 4f ホール
準位の位置関係から，YbNi3X9 の基底状態を
説明する電子状態モデルを考案した  [Y. 
Utsumi et al., Phys. Rev. B 86, 115114 (2012)]．  
 
２．研究の目的 
 
	 YbNi3X9に対する HAXPES，LEPESの結果
から考案した電子モデルは次のとおりであ
る(Fig. 3参照)．YbNi3Ga9では Yb3+ 4fホール
準位が YbNi3Al9と比較して EFに近く，伝導
電子(主に Ni 3d 電子)が移動することにより
価数揺動状態になると考えられる．移動の結
果 EFがシフトし，EF上の c-DOSが YbNi3Ga9
で高くなり，このことが，YbNi3Ga9の TKを
上昇させる．この電子モデルは，YbNi3X9 の
ように，同一結晶構造，類似の伝導電子状態
をもつ他の物質系にも成立するだろうか．本
研究では，物質系を拡張し，考案したモデル
の普遍性の調査を行った．  
 
３．研究の方法 
 
	 本研究では，物質系として，Yb2Pt6X15 (X=Al, 
Ga)，YbNiX'3 (X'=Si, Ge)，YbNi2X'2，YbPd2X'2
を選択した．Yb2Pt6X15は YbNi3X9と類似の層
状構造をしており，特に Yb 周りの環境も類
似している．いずれも非磁性で近藤効果優勢
領域に属しているが，TKは YbNi3X9と同様，
X=Al よりも X=Ga で高くなっている．従っ
て，Ni(3d)と Pt(5d)の違いを考慮しての比較研
究が可能である．YbNiX'3，YbNi2X'2，YbPd2X'2
に関しては，X'=Siよりも X'=Geで TKが高く
なる傾向にある．各々の物質系に対して，
HAXPESにより Yb 3d価数を見積もった．ま
た特定の内殻ピークおよび価電子帯に現れ
る Yb3+ 4f多重項のエネルギー位置より，フェ
ルミ準位(EF)，および，Yb3+ 4fホール準位の
X，X'依存性を調べた．また，Yb2Pt6X15に対
しては LEPES を行い，EF直下に現れる近藤
ピークの直接観測と，角度分解測定により，
c-f混成バンドの直接観測を行った．HAXPES
は SPring-8，BL15XU，LEPES は，広島大学

放射光科学研究センターの HiSOR，BL-1，お
よび，BL-9Aで行った．清浄試料表面は超高
真空中での破断によって得た． 
	
４．研究成果	
 
	 YbPd2X'2の一部を除き，全ての物質系に対
して類似の結果が得られた．YbNi3X9 の基底
状態を説明する電子状態モデル(Fig. 3 参照)
は，ある程度普遍的に成立する．ここでは，
例として Yb2Pt6X15について述べる．Fig. 1に
20 Kで得られたYb2Pt6X15のYb 3d5/2 HAXPES
スペクトルを示す．1520 eV のシングルピー
クが Yb2+，1525-1535 eVの多重項構造が Yb3+

によるものである．Yb2Pt6Ga15では Yb2+ピー
クが支配的で，一方 Yb2Pt6Al15では Yb3+多重
項構造が支配的である．一般的に，TKが高い
ほど Yb 価数は 2 価に近づくので，実験結果
は磁化率の温度依存性から予想される TK の
傾向  (TK~60 K (Yb2Pt6Al15); TK > 1000 K 
(Yb2Pt6Ga15))と一致する．フィッティングに
よって得られた 20 K での Yb 価数は，
Yb2Pt6Ga15で 2.31，Yb2Pt6Al15で 2.83であった．
Yb2Pt6Ga15 の Yb 価数にほとんど温度変化は
見られなかったが，Yb2Pt6Al15 に関しては，
300 Kで 2.93であり，降温とともに 2価に近
づく傾向を示した．Yb 価数は TK近傍で変化
が大きいので，これらの温度依存性の違いも
両者の TKの違いで定性的に説明できる． 
 

 
Fig. 1. 20 Kで得られた Yb2Pt6X15の Yb 3d5/2 
HAXPESスペクトル． 
 
	 Fig. 2に 20 Kで得られた Yb2Pt6X15の価電
子帯 HAXPES スペクトルを示す．EF近傍に
Yb2+ 4fピーク，5-13 eVに Yb3+ 4f多重項構造
が観測されている．Yb2Pt6Al15では Yb2+ 4fピ
ークが弱く，Yb3+ 4f多重項構がやや強く観測
されており，Yb 3dスペクトルと一貫した傾
向を示している．4-6 eVにみられる顕著なピ
ークは Pt 5d 状態によるものであり，
Yb2Pt6Ga15で 0.3 eV浅くなっている．この傾
向は Pt 4f内殻スペクトルにもみられており，
c-DOS中の EFが，Yb2Pt6Ga15で相対的に低エ
ネルギー側にシフトしたことを示している．
一方 Yb3+ 4f 多重項構造は逆に Yb2Pt6Ga15で
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0.6 eV深くなっている．Yb2Pt6Ga15の Yb3+ 4f
多重項構造は，Yb 価数が Yb2+に近い事を反
映してわずかにしか観測されていないが，
HiSOR, BL-7 で Yb 4d-4f 共鳴光電子分光
(hν=182 eV)を行い，Yb3+ 4f光電子放出を強調
させることで，Yb3+ 4f多重項構造のエネルギ
ー位置を確認している．Yb3+ 4f多重項のシフ
トは，EFより上にあるYb3+ 4fホール準位が，
Yb2Pt6Ga15で EFに近い側にシフトしたことを
示している．以上の傾向は，YbNi3X9 で見ら
れたものと一致しており，非磁性領域(近藤効
果優勢領域)から磁性領域(RKKY 優勢領域)
へ移動したときに生じる共通の現象である
ことを示している．YbNiX'3，YbNi2X'2につい
ても同様な結果が得られた． Fig. 3 に
Yb2Pt6X15 に対する電子モデル図を示してお
く．このモデルは実験結果の X依存性と対応
する． 
  

 
Fig. 2. 20 Kで得られた Yb2Pt6X15の価電子帯
HAXPESスペクトル． 
 

 
Fig. 3. Yb2Pt6X15の電子モデル． 
  
	 さらに考察をすすめるために，Yb2Pt6X15
で得られた結果を，YbNi3X9 の結果と比較し
た．両物質系の TKは，~3 K (YbNi3Al9)，~60 K 
(Yb2Pt6Al15)，~600 K (YbNi3Ga9)，~2100 K 
(Yb2Pt6Ga15)で，この順番で，c-f 混成が大き
くなる．Ni(3d)系よりも Pt (5d)系で TKが高い
(YbNi3Al9が反強磁性体で，Yb2Pt6Al15が非磁
性なのは，Ni 3d が Pt 5d で置き換わり，TK
が上昇したためであると考えられる)．EF 上
の c-DOS の大小が TKの大小を反映している
とすれば，価電子帯中の Pt 5dピークは，Ni 3d
ピークよりも EF に近い位置に存在するはず

である．しかし，YbNi3X9の Ni 3d ピークは
~2 eVにあり，Pt 5dピークより EFに近く，期
待とは逆の結果である．このことは，Pt 5d
バンド幅を考慮することで解決できる．Pt 5d
ピークは，Ni 3d ピークよりも深い位置にあ
るが，バンド幅が広いため，EF 上の c-DOS
が大きいと考えるのである．このことは，バ
ンド計算からも確かめられた．Pt 5dピークは，
Ni 3d ピークよりも深い位置にあるが，EF上
の c-DOSは Pt 5dの方が大きい結果が得られ
た．さらに，TKとともに EF上の c-DOS が大
きくなる結果も得られた． 
	 Yb 3d HAXPESから得られた 300 KでのYb
価数は 2.97 (YbNi3Al9)，2.89 (Yb2Pt6Al15)，2.59 
(YbNi3Ga9)，2.34 (Yb2Pt6Ga15)で，TKとともに
系統的に 2価に近づく．モデルを適用すれば，
TKとともに Yb3+ 4fホール準位が EFに近くな
り，伝導電子が移動しやすくなることで，2
価に近づく．このことは，Yb3+ 4f多重項構造
のエネルギー位置に反映される．実際，Yb3+ 4f
多重項で最も浅い位置にある 3H6ピークの位
置は，先の順番で 5.5，5.8，6.0，6.6 eVであ
る．横軸を 3H6ピーク位置，縦軸を Yb 価数
としてプロットすると，Fig. 4のようになり，
両者が相関していることが分かった． 
 

 
Fig. 4. YbNi3X9，Yb2Pt6X15の

3H6ピーク位置
と Yb価数の相関． 
 
	 YbPd2X'2については，Yb3+ 4f多重項のエネ
ルギー位置だけに，他の系とは逆の傾向が観
測された．これが Pd(4d)系特有の現象かどう
かは，今後さらに物質系を拡張し，研究を継
続していく必要がある． 
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