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研究成果の概要（和文）：国内外で初めて多重極限（低温・強磁場/高圧力）環境下での174Yb放射光メスバウア
ー分光法を確立した。その結果以下の成果を得た。b-YbAlB4 での低温 174Yb放射光メスバウアー分光の測定の
結果から、国内外で初めてYb価数揺動物質の価数揺らぎの時間スケールがナノ秒程度の低速であり、温度上昇と
ともにその時間が早くなることを明らかにした。さらに、低温での低速な価数揺らぎが、圧力印加により抑えら
れることも明らかとなった。
すなわち、Yb イオンの価数の超低速ダイナミックスが、常圧力・低温下で観測されていた、b-YbAlB4 での量子
臨界性と直接関係していることを実験的に解明した。

研究成果の概要（英文）：The synchrotron-radiation based 174Yb Mossbauer spectroscopy is a 
state-of-the-art technique to investigate the Yb electronic states in materials. We have carried out
 the first measurement under multi-extreme conditions in the world. The 174Yb ossbauer spectra of 
b-YbAlB4 observed at lower temperature than 5 K are revealed that the valence fluctuation time is 
slower than 1 ns. Furthermore, our measurements of 174Yb Mossbauer spectra for b-YbAlB4 under 
high-pressure at 2K indicate that this slower valence fluctuation in b-YbAlB4 is suppressed at about
 2 GPa by external pressure. These results make it clear that the slower valence fluctuation in 
b-YbAlB4 at a lower temperature and ambient pressure corresponds to the anomalous quantum 
criticalities. This is a first clear experimental evidence of the relation between quantum 
criticalities and valence fluctuations.

研究分野：凝縮系物理
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１．研究開始当初の背景 
(1) 重い電子系化合物では、競合する相互作
用を制御することで起こる、絶対零度での磁
気秩序‐無秩序転移（量子相転移）およびそ
の近傍で観測される特異な現象に大きな関
心が寄せられている。この量子相転移は、伝
導電子を媒介として局在モーメントを揃え
ようとする RKKY 相互作用と伝導電子が局
在モーメントを遮蔽する近藤効果の競合と
して理解され、そこで観測される量子臨界現
象はスピンゆらぎ理論の枠組みで説明され
てきた。しかし近年、YbRh2Si2, -YbAlB4 
（ 本 研 究 で の 対 象 物 質 ） や 準 結 晶
Yb15Al34Au51 などの常磁性金属状態におい
て、スピンゆらぎによる量子臨界現象の枠組
みに従わない新奇量子臨界現象が観測され
ている。 
(2) 希土類イオンの価数揺らぎが新しいタイ
プの量子臨界現象を引き起こす可能性が理
論的に示され、非従来型の量子臨界現象を統
一的に理解する機構として注目されている。
元来の希土類価数揺動系の基底状態は、強い
近藤効果を反映して磁性を示さない遍歴状
態か、電荷秩序により対称性の破れを起した
局在状態である。すなわち、希土類イオンの
価数揺らぎが、重い電子形成および量子臨界
性の起源となる可能性は非常に興味深い。 
 
２．研究の目的 
近年観測されている新奇量子臨界性の起源
を Yb イオンの価数揺動ダイナミックスを
通じて解明することが目的である。具体的に
は、結晶構造と Yb イオンの平均価数はよく
似ているが、基底状態が大きく異なる 2つの 
YbAlB4 化合物を対象とする。固有測定時間
の異なる 174Yb 放射光メスバウアー分光法
と X 線吸収・発光分光法を用い、YbAlB4 で
のYb イオンの価数揺動ダイナミックスと新
奇量子臨界性との関係を解明する。さらに、
競合する相互作用を磁場・圧力により制御す
ることで起こる YbAlB4 の基底状態や量子
臨界性の変化と Yb イオンの価数揺動ダイ
ナミックスとの関係を求めることで、 Yb イ
オンの価数揺動と新奇量子臨界性との間の
普遍的な機構を解き明かす。 
 
３．研究の方法 
極最近 174Yb放射光メスバウアー・スペク
トルを十分な SN比で測定することに国内外
で初めて成功した。さらに、このスペクトル
から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ること
にも国内外で初めて成功した。また、周期性
の乱れを導入することなく混成やバンド幅
を制御できる静水圧力は、本研究でも重要な
環境変数である。放射光メスバウアー分光測
定システムに最適化した世界最高の多重極
限環境（1.5 K、20 GPa、8 T）を構築してい
る。多重極限環境下 Ce, Yb イオンの価数変
化を測定する手法として、放射光を用いた硬 

X 線領域での吸収・発光分光法の利用も可能
となってきている。Yb L3  (8.95 keV) 端 X 
線吸収・発光分光法は、固有測定時間がフェ
ムト秒程度（終状態に形成される正孔の寿
命）であるため、固有測定時間がナノ秒オー
ダーである 174Yb放射光メスバウアー分光法
の相補的な実験手段として最適である。そこ
で、多重極限環境下での放射光メスバウアー
分光法とX線吸収法により希土類イオンの電
荷揺らぎが量子臨界性に及ぼす影響を研究
する。 
 
４．研究成果 
(1) 174Yb放射光メスバウアー分光法は、国内
の研究グループによりその測定手法の可能
性が示された。しかし、本研究課題が始まっ
た、2015 年には、一つの条件でスペクトルを
測定するために長時間掛かり、物性研究の実
験手法としては多くの問題があった。本研究
課題の中で、標準散乱体(YbB12)の単結晶化
やそこから散乱する電磁波のみでなく内部
転換電子を計測することにより測定の効率
化を行った。一方、測定試料環境では、既存
の超伝導マグネットの試料空間サイズに合
う加圧装置（ダイアモンド・アンビル・セル）
を開発し、ガスケット周辺の形状を最適化す
ることで試料を透過しないX線強度の減少を
図った。その結果、高圧力下でも SN 比の十
分なスペクトルの測定に初めて成功した。す
なわち、多重極限（低温・強磁場/高圧力）
環境下での 174Yb放射光メスバウアー分光法
を国内外で初めて確立した。 
 
(2) -YbAlB4 での低温 174Yb 放射光メスバ
ウアー分光の測定の結果から、メスバウアー
分光の固有観測時間の中で Yb イオンの価
数が 2価と 3価と分離して観測された。その
価数分離は温度上昇と共に固有測定時間の
中で不明確と成っていた。この実験事実は、
Yb イオンの価数揺らぎの時間スケールが、
メスバウアー分光の固有観測時間であるナ
ノ秒であることを示すものである。価数揺ら
ぎの時間を考慮した緩和条件で、観測された
174Yb 放射光メスバウアー・スペクトルを解
析することにより、国内外で初めて Yb 価数
揺動物質の価数揺らぎの時間スケールの温
度依存性を求めた。実験及び解析により得ら
れた結果から、Yb イオンの価数の超低速ダ
イナミックスが、常圧力・低温下で観測され
ていた、-YbAlB4 での量子臨界性と直接関
係していることが明らかとなった。 
 さらに、低温・高圧力下 174Yb放射光メス
バウアー分光測定の結果から、常圧力・低温
下で観測されているYb イオンの価数の超低
速ダイナミックスは、2 GPa 程度の圧力で抑
え込めることも明らかとなった。 
 
(3)一方、-YbAlB4 の異性体である-YbAlB4 
は低温下でフェルミ液体的振る舞いを示す
ことから、通常の価数揺動物質と考えられて



きた。しかし、最近低温での電気抵抗の磁場
依存性などに原因不明の異常が観測された。
そこで、-YbAlB4 単結晶試料を用いた低
温・強磁場下 174Yb放射光メスバウアー分光
測定を行った。その結果、図 1に示す。図か
ら分かるように、低温での電気抵抗の磁場依
存性などで観測されている異常は、Yb 4f 電
子の空間分布の変化が直接関係しているこ
とが明らかとなった。さらに、放射光を用い
た単結晶磁場中X線構造解析の結果から結晶
の対称性には変化が無く、原子位置座標の変
化が関係していることも明らかとなった。 
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