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研究成果の概要（和文）：価数に由来する量子臨界点を持つ候補物質YnCu4T (T = Ni, Au)に着目した。本研究
を通して、大型の単結晶合成にそれぞれ成功した。そして、J-PARCと英国のRutherford Appleton Laboratoryに
てミュオンスピン緩和法実験を行った。YbCu4Auについて、近藤温度で電子状態が変化していることを明らかに
し、電気抵抗の温度依存性を説明した。また、J-PARCにてYbCu4NiとYbCu4Auの結晶構造を中性子回折実験で確認
し、従来に提案されていた結晶構造の一部の変更した。これらの結果は、価数量子臨界現象を考える上の基礎と
なる情報である。

研究成果の概要（英文）：We focus on the candidate material YnCu4T (T = Ni, Au) with a quantum 
critical point derived from the valence, and have investigated the electronic properties through 
some experiments such as single crystal growth, basic physical properties, and muon spin relaxation 
method and neutron diffraction. At first, we succeeded in synthesizing large single crystals. Using 
this single crystal sample, a muon spin relaxation experiment was performed at the Rutherford 
Appleton Laboratory (ISIS) in the United Kingdom. It was clarified that the electronic state changed
 at the Kondo temperature in YbCu4Au, and the temperature dependence of the electrical resistance 
can be explained by this result. In addition, the crystal structures of YbCu4Ni and YbCu4Au were 
confirmed by neutron diffraction experiments at J-PARC (JRR-3), and some changes in the previously 
proposed crystal structures were found. These results are the basic information for considering 
valence quantum critical phenomena.

研究分野： 強相関電子系

キーワード： 強相関電子系　量子臨界現象　Yb化合物　ミュオンスピン緩和　中性子散乱　重い電子系
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研究成果の学術的意義や社会的意義
銅酸化物高温超伝導体や重い電子超伝導体に代表される超伝導について、多くは反強磁性スピン揺らぎの枠組み
で量子臨界現象として説明されていることが多い。最近では、多極子揺らぎや強磁性揺らぎに起因する量子臨界
現象の存在が指摘されており、新奇な物性探索のために盛んに研究がなされている。本研究では、電子の特徴の
一つである価数に注目し、価数揺らぎと量子臨界現象の関係について調べた。そのため、まずは候補物質につい
て単結晶合成を試み、大型のものを得ることに成功した。この成果により、多くの実験プローブを用いることに
より、候補物質が示す量子臨界現象の起源を明らかにする基盤が確立した。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 これまでスピン自由度が主流であった量子相転移の研
究において、“価数”が新しい自由度として注目を集めて
いる。しかし、価数由来の量子臨界性を示す候補物質が
少ないこと、実験的研究手法が確立していないことが原
因で、価数の臨界揺らぎによる新規物性が期待されるも
のの、その素性は明らかになっていない。本研究では、
申請者が単結晶合成に成功した量子臨界性を示す
YbCu4Ni と YbCu4Au を対象に、ミュオンスピン回転・緩
和法(muSR)と中性子実験などの微視的プローブを包括的
に用いることで、これらにより価数に由来した量子臨界
現象の存在とその性質を明らかにする。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、YbCu4Ni と YbCu4Au が示す量子臨
界性の起源を明らかにすることである。そのために、申
請者は単結晶育成に挑戦し、1 g 以上の大型の単結晶試料
を得ることに成功した。本研究では、この単結晶試料を
用いて量子ビーム実験を行った。 
 
３．研究の方法 
(1) 単結晶育成 
 筆者が所属する東北大学金属材料研究所の研究室に
て、単結晶育成を行った。まずは融体固化法にて多結晶
試料を作製し、Floating Zone 炉を用いて局所的に加熱す
ることで単結晶化した(図 1)。 
 
(2)粉末中性子散乱 
育成した単結晶試料を粉砕して、茨城県東海村にある

Japan Research Reactor 3 (JRR-3)にて、東北大学が運営す
る粉末中性子回折装置 HRMES を使った実験を行う。試
料管は筆者が所属する研究室で開発した V セルを用い
る。 
 
(3) muSR 
 育成した単結晶試料を粉砕して、英国の Rutherford 
Appleton Laboratory で理化学研究所の渡邊功雄博士と芝
浦工業大学の Dita Puspita 博士の協力の下で、J-PARC に
ある Materials and Life Science Experimental Facility (MLF)
で高エネルギー加速研究機構の幸田章宏博士の協力の下
で muSR 実験を行う。試料は事前に粉末 X 線回折で評価
を行ってから使用する。 
 
 
４．研究成果  
(1) 単結晶育成 
 Floarting Zone 炉を用いて局所的に加熱し、YbCu4Au と
YbCu4Ni の単結晶育成に成功した。Yb は蒸気圧が低い
ために加熱に伴って Yb が消失することがこれまでの問
題であった。今回はあらかじめ多結晶試料を合成してか
らの育成を行ったこと、局所的な加熱であるために Yb が
消失する機会を減らしたことが質の良い単結晶育成につ
ながった。図 2 に育成した単結晶の写真を示す。 
 
(2) 粉末中性子散乱による結晶構造の同定 
 育成した結晶を粉砕し、粉末中性子回折実験を JRR-3
にて行った。その粉末中性子散乱パターンから、結晶構
造の同定を行った。YbCu4Au は、提案されていた結晶構
造であることを確かめた。その一方で、YbCu4Ni は図 3

図 1. Floating Zone法を用い

て局所的に加熱する方法の

概念図。 

図 2. 単結晶 YbCu4Ni の写

真。 

図 3. 粉末中性子回折実験か

ら提案した YbCu4Ni の結晶

構造。 



のように Cu と Ni でサイトミキシングしていることが分かった。この結果から、YbCu4Ni がゼ
ロ磁場で大きな電子比熱係数を持つ理由が 2 つ考えらえれる。一つ目は量子臨界性である。
YbCu5 は量子臨界性を示す物質として知られている。従って、近い結晶構造をもつ YbCu4Ni も
同様に量子臨界性を持つ可能性は十分に高い。二つ目は Kondo disorder である。Cu と Ni のサイ
トミキシングにより乱れが内包されている。加えて、UCu4Ni では Kondo disorder が観測されて
いるので、YbCu4Ni も Kondo disorder を示すことは十分に考えらえる。今後は横磁場 muSR と核
磁気共鳴法を用いることで両者を決定する予定である。 
 
(3) muSR 測定による磁気揺らぎの観測 
 育成した単結晶を粉砕し、muSR 実験を英国の Rutherford Appleton Laboratory と J-PARC にあ
る MLF にて行った。YbCu4Au は比熱で見出した逐次転移において、それぞれの相で時間反転対
称性が破れていることが分かった。このことは、逐次転移において磁気構造の変更が行われてい
ることを示唆する。YbCu4Ni は大きな磁気揺らぎが低温まで発達することが分かった。今後は
横磁場 muSR 測定を極低温で行うことで、muon Knight shift と緩和率を見積り、低温での電子状
態を決定する予定である。 
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