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研究成果の概要（和文）：地球上には3種の固体（古くから知られる結晶、ガラスに代表されるアモルファス、30年ほ
ど前に発見された準結晶）が存在する。準結晶の幾何学的構造はよく理解されるようになったが、その物性（磁気的・
熱的性質など）は未解明のままである。我々は、本研究において、Au-Al-Yb準結晶の温度を絶対零度に向けて下げてい
ったとき、ある種の重い電子系物質（結晶）に類似した発散的な磁気的・熱的応答（量子臨界現象）が出現することを
見出した。さらに、この量子臨界性が準結晶特有の臨界状態に関わっている可能性を指摘した。これらの発見は、準結
晶と結晶の研究分野の境界に拡がる、新しい研究領域の開拓につながるものと期待される。

研究成果の概要（英文）：There are three types of solids on this planet: crystals that are ubiquitous aroun
d us, amorphous materials like a glass, and quasicrystals. The last type of solids was discovered at 1984 
by Schechtman, a Nobel Laureate in Chemistry, 2011. The quasicrystals have unique geometrical structure su
ch as rotational symmetry that is forbidden to crystals, therefore unique electronic states are expected t
o emerge in them. Besides of extensive efforts, however, the electronic structure called "critical state" 
that is believed to exist in the quasicrystals is not established yet. In this research project, we studie
d low-temperature magnetic and thermal properties of the magnetic Au-Al-Yb quasicrystal, and found that it
 shows unconventional quantum criticality toward zero temperature. From this observation, we suggested tha
t this is just the critical state unique to the quasicrystal. Our results may open a road to a novel resea
rch field near the border of the crystal and the quasicrystal.
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１．研究開始当初の背景 
1980年代初頭にShechtmanらによって発
見・報告された準結晶は、Bragg反射を生じ
るという意味で（現在では）結晶と同じ範疇
に分類されている。準結晶の最大の特徴は周
期構造に許されない回転対称性（5 回対称性
や 10 回対称性など）を持つことである。こ
れまでの研究により、準結晶の構造に関する
基礎概念は確立されたと考えてよい。これに
対し、準結晶の電子構造は、多くの研究がな
されてきたにも関わらず未解明のままであ
る。例えば、磁気秩序などの長距離秩序はこ
れまで見出されたことはないが、その原因が
本質的なものであるか否かははっきりしな
い。また、理論的に期待されている臨界状態
（実空間上で拡がってもいなければ局在も
していない状態）についても、実験的に見出
されたことはない。このように、準結晶の電
子状態は謎に包まれたままである。 
一方、重い電子系においては、通常の結晶
と同じように、磁気秩序や超伝導など多様な
秩序状態が発現する。強磁性や反強磁性など
の長距離秩序を圧力や磁場などで弱めてい
くと、転移温度は減少し絶対零度に落ち込む。
（ただし、このような性質を示さない物質も
数多く存在する。）転移温度が絶対零度とな
る点を量子臨界点と呼ぶ。この量子臨界点近
傍では、揺らぎの相関距離は発散し、そのエ
ネルギーはゼロ（低周波）に近づく。面白い
ことに、この臨界揺らぎを利用した超伝導が
量子臨界点の近傍で発現する。このように、
量子臨界点近傍の物理は明らかになりつつ
あるが、最近、奇妙な量子臨界性を示す Yb
系化合物が発見され、世界的な注目を集めて
いる。 
本研究課題の分担者である石政らは、最近、
価数揺動を示す Yb系準結晶（Au-Al-Yb）を
発見した。これが極低温（基底状態近傍）で
どのような物性を示すかについては、準結晶
分野の研究者にとっても重い電子系の研究
者にとっても、大いに興味が持たれるところ
である。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は、Au-Al-Yb 系準結晶の極
低温における磁化率や比熱を測定し、基底状
態とその近傍の励起状態を明らかにするこ
とである。即ち、強相関電子系分野で培われ
た技術と物理を武器として用いることによ
り、未知の準結晶電子状態の解明を行う。も
し、重い電子系と類似した量子臨界性が発見
されれば、準結晶では初めての発見となる。
その場合には、臨界指数を同定し、量子臨界
現象の起源（価数揺らぎなど）を解明する。
また、外部パラメータをチューニングするこ
とにより、長距離秩序の探索を行う。 
本研究の最終目標は、これまで独立に発展
してきた準結晶と重い電子系の境界領域に
またがる、新しい研究領域の開拓を行うこと
である。 

３．研究の方法 
これまでに為されてきた名大と北大の共
同研究をベースに本研究を進める。研究計画
の概要は以下の通りである：（１）Au-Al-Yb
系準結晶および近似結晶の作成と構造解析、
（２）希釈冷凍機温度域における磁化率、比
熱、電気抵抗などの物性計測、（３）関連す
る準結晶および近似結晶の探索と単結晶化。
以下では項目ごとに具体的な方法について
説明する。  
（注）近似結晶とは、準結晶と同じ局所構造を持
ち、それが周期的配列をとるものである。  
（１）2つの方法により Au-Al-Yb 準結晶およ
び近似結晶試料を作成する。 ① 適当な元素
比の高純度原料を高純度ガス中においてア
ーク溶解する。得られたインゴットを石英管
中に真空封入し、適当な温度で熱処理する。
②  ①におけるアニール処理と同じように、
石英管中に高純度出発原料を真空封入し、溶
解する。これら 2つの手法で合成された試料
に対し、Ｘ線回折および電子線回折実験を行
い、構造解析を行う。また、EPMA を用い、組
成分析を行う。  
（２）合成された Au-Al-Yb 系準結晶の極低
温下における物性を計測する。必要に応じて、
外部磁場あるいは外部圧力を加えて、物性計
測を行う。比較のため近似結晶に対しても同
様の測定を行う。 
① Au-Al-Yb 系準結晶の極低温物性計測を行
う。交流磁化率の測定（測定最低温度は約 100 
mK）は既に終了しているため、（本研究では）
比熱の測定を極低温下で行う。電気抵抗の測
定も同様の温度範囲で行う。臨界発散を示す
場合は、その臨界指数を同定する。 
② 直流磁場を印加し、極低温の温度依存がど
のように変化するかを明らかにする。 
③ 磁化率と同じように、比熱から得られる電
子比熱係数も（対数）発散的挙動を示すと期
待される。これらから臨界指数を求め、理論
から予想されている指数と比較する。これに
より、量子臨界点の起源（例えば価数揺らぎ）
を同定する。場合によっては、予想とは異な
る全く新しいユニバーサリティ・クラスの発
見に繋がる可能性もある。 
④ 外部パラメータ（磁場と圧力）をチューニ
ングすることにより、量子臨界点から恣意的
に遠ざける。これにより、長距離秩序の探索
を行う。加圧によって長距離秩序が現れなか
った場合は、その起因を明らかにする。 
⑤ 外部パラメータとして、準結晶の組成や原
子の種類が考えられる。準結晶作成の条件を
変えるなどにより、組成チューニングの可能
性を探る。 
⑥ Au-Al-Yb 系準結晶には 1/1 近似結晶が存
在する。この近似結晶に対しても、上記の測
定を行う。周期性を持つ系と持たない系に対
して得られた結果を比較検討することによ
り、準結晶の特徴をあぶり出す。 
⑦ 理論的に計算されている物理量だけでな
く、多様な物性計測、例えば熱起電力の測定



を行う。熱電物質としての可能性が見えてき
た場合には、さらに熱伝導度の測定を行う。 
（３）Au-Al-Yb 系準結晶および近似結晶の物
性をより深く理解するために、その参照系の
準結晶および近似結晶を合成する。具体的に
は次の 2つのタイプの置換系を合成する。① 
Yb の価数状態に関する知見を得るため、Au
→Ag および Al→Ga の置換系を作成する。②
磁性をプローブとした研究を行うため、Yb→
Tm 置換系を合成する。これらに対し、
Au-Al-Yb 系準結晶および近似結晶と同様の
測定を行う。時間に余裕があれば、フラック
ス法等を用い、準結晶および近似結晶の単結
晶化を目指す。 
 
４．研究成果 
本研究により得られた成果は以下の通り
である。 
（１） Au-Al-Yb 系準結晶および近似結晶 
① これまでヘリウム４温度域に留まってい
た比熱の測定を１Ｋ以下の極低温まで実行
した結果、電子比熱係数が（外部磁場がゼロ
のとき）対数発散的な増大を約 80 mK の低温
まで示すことを見出した（図 1 参照）。これ
は、本研究計画以前に見出していた交流磁化
率の異常発散に対応するものと考えられる。 

図１．準結晶の電子比熱係数の温度変化． 
 

② 外部磁場を印加し、極低温比熱を測定した
結果、わずかな外部磁場の印加によって電子
比熱係数の発散が抑えられることを見出し
た（図 1 参照）。即ち、Au-Al-Yb 準結晶は、
外部磁場下では Fermi 液体挙動を示す。  
③ 上で求まった電子比熱係数の値と磁化率
の値からSommerfeld-Wilson比を求めたとこ
ろ、低磁場で大きな値となることを見出した
（図 2 参照）。これは、強磁性的な揺らぎが
発達していることを示すものである。 
④ 以上の結果は、価数搖動モデルでよく説明
される。これより、準結晶で見出された量子
臨界性の起因は価数揺らぎにあると思われ
る。 
⑤ 同様の極低温比熱測定を近似結晶に対し
て行ったところ、ゼロ磁場でも Fermi 液体挙
動（図 1の磁場下における準結晶の様相と類 

図 2．準結晶における Sommerfeld-Wilson 比
の磁場依存性． 
 
似の温度依存性）が観測され、低温の C/T 値
は外部磁場の増大とともに減少した。また、
Sommerfeld-Wilson 比を求めたところ、準結
晶と同様の大きな値が得られた。 
⑥ 1.5 GPa 程度の高圧まで加圧し、交流磁化
率の測定を行った結果、準結晶の量子臨界性
が圧力印加に対し不変であることを見出し
た（図 3 参照）。これは、準結晶の量子臨界
性が、重い電子系などで見出されている量子
臨界性とは質的に異なることを意味する。ま
た、測定された圧力範囲内において準結晶に
おける磁気秩序（などの長距離秩序）が存在
しないことをも意味する。現在、さらに高圧
の実験を計画している。 

図３.準結晶および近似結晶の逆磁化率の温
度依存性．横軸は温度 Tの 0.51 乗である． 
 
⑦ 近似結晶に対する高圧下実験を行い、準結
晶とは質的に異なる振る舞いを見出した（図
3参照）。即ち、絶対零度で有限の磁化率が残
る。これは、上記の準結晶の量子臨界性が準
結晶特有の性質であることを強く示唆する
ものである。 
準結晶をめぐる最大のミステリーは「拡が
りもせず局在もしない臨界的な電子状態」の
存否である。本研究で見出された準結晶の量
子臨界性は、この準結晶特有の臨界状態と関
連している可能性がある。これを確立するこ
とが、今後の重要課題の 1つである。 
⑧ 準結晶の電気抵抗が非 Fermi 液体型の温
度依存性を示すこと、および近似結晶が
Fermi 液体型温度依存を示すことを見出した。 



⑨ 熱起電力の測定を液体ヘリウム４の温度
域で行ったが、準結晶と近似結晶の間に明確
な相違点を見出すには至っていない。また、
熱起電力の大きさも小さく、熱電物質にはな
りえないことが判明した。 
（２） 置換系の合成と物性 
① Au→AgおよびAl→Ga置換系の近似結晶を
合成し、それらの磁化率を測定した。その結
果を図 4 に示す。比較のために示した
Au-Al-Yb 系の結果と比べると分かるように、
置換系はいずれも非磁性となった。この原因
として、置換によって 4f 電子と伝導電子の
混成効果が増大したことが考えられる。また、
置換系における磁性の消失は、Au-Al-Yb の
Yb イオンが 2価（非磁性）と 3価（磁性）の
境界近傍にあることを示す。 

図 4．置換系の磁化率の温度依存性． 
 

② Yb→Tm 置換を行った準結晶および近似結
晶を合成した。磁化率の測定を行い、局在モ
ーメント系に特徴的な磁性を見出した。また、
準結晶、近似結晶のいずれもが（0.3K 程度の）
極低温でスピングラス的様相を示すことを
見出した。 
③ 結晶および近似結晶の単結晶育成には至
らなかった。 
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