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研究成果の概要： 

価数揺動はｆ電子系の重要課題であるが、近藤温度が低い物質においては、この効果はほと

んど無視されてきた。本研究では量子臨界点に近い YbCu3.5Al1.5 や磁気秩序を示す YbCu3Al2 に

おいても価数揺動が起きていることを、試料作成と物性測定により明らかにした。また半導体

FeGa3や FeSi は価数揺動によってバンドギャップが開いている可能性が議論されていたが、本

研究により古典的バンド半導体であることが示された。 
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１．研究開始当初の背景 

ｆ電子が伝導電子と強く混成することに

よりｆ殻の平均占有数が整数からずれる現

象を価数揺動と呼ぶ。この現象は古くから研

究されてきたが、ｆ電子同士の相関が強い

「重い電子系」においてはあまり重要視され

てこなかった。しかし近年、重い電子系から

価数揺動系への過程において超伝導転移温

度が増大する現象が CeCu2Si2で発見され、価

数揺動の効果が指摘されている。 

 

２．研究の目的 

本研究では、ｆ電子同士の相関が強い「重

い電子系」と、ｆ電子の遍歴性が強く相関が

弱い「価数揺動系」において、価数揺動がど

のように影響するかを様々な化合物で調べ
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た。特に、以下の点に注目した。①重い電子

系と価数揺動系の中間に位置すると考えら

れる物質ではどのような物性が発現するの

か②重い電子系や量子臨界点近傍の物質に

おいて、価数揺動が起こっているのか③その

場合、価数揺動は既存のモデルで記述できる

のか。 

 また価数揺動の効果によってエネルギー

ギャップが開き半導体となる、いわゆる近藤

半導体が注目されているが、最近、FeSi など

いくつかの Fe 化合物においても同様のメカ

ニズムが起こりえることが理論的に指摘さ

れている。そこで FeSi1-xGexにおいて、実際

に温度と組成によって価数の変化が起きて

いるのかを調べた。また、半導体的振る舞い

が観測されている FeGa3について、実際にエ

ネルギーギャップが開いているかどうかを

調べ、近藤半導体の可能性を議論した。 

 

３．研究の方法 

価数揺動領域から反強磁性秩序まで幅広

くエネルギースケールが変化する物質六方

晶YbCu5-xAlxの試料作成を行い、磁化率測定、

格子定数決定、放射光 X線による発光分光等

を行い価数を決定した。また価数揺動臨界点

近傍にあると考えられる物質として、

YbCu2Si2, YbNi2Ge2, YbPd2Si2, 立方晶 YbCu5

等があり、これらの純良単結晶や良質試料を

作成し、物性測定を行った。FeSi1-xGex につ

いては多結晶試料を作成し、放射光 X線発光

分光により価数の温度変化・組成変化を調べ

た。FeGa3については、Ga フラックスにより

単結晶を育成し、磁化率を高温（800K）まで

測定し、光電子分光によってエネルギーギャ

ップの観測を試みた。 

  

４．研究成果 

YbCu5-xAlxについては、全ての領域において

価数揺動が起こっていることが明らかとな

り、量子臨界点や反強磁性秩序の場合にも、

価数揺動が共存していることが判明した。ま

た価数の温度変化は不純物アンダーソン模

型で記述可能であることがわかった。この事

実は、量子臨界点の異常物性に価数揺らぎが

何らかの影響を与えている可能性を示唆す

るため、より詳細な研究が望まれる。また基

底状態がフェルミ液体でないにもかかわら

ず、アンダーソン模型によって価数の温度変

化が記述できたことは興味深い。 

 価数揺動臨界点近傍にあると考えられる

物質 YbCu2Si2は、申請者のこれまでの研究で

1.8K 以上で非フェルミ液体的であることが

示されていたが、詳細な研究の結果、さらな

る極低温（<1K）でフェルミ液体となること

が判明した。立方晶 YbCu5 については、価数

の温度変化とχT (χは磁化率、T は絶対温度)

がスケールすることがわかった。YbPd2Si2 お

よびYbNi2Ge2については圧力下で価数が大き

く変化する可能性が示唆されており、現在も

研究を継続中である。 

 さらに、超伝導体 YbGaxSi2-xが組成 x の増

加によって超伝導転移温度が単調に減少す

ることを見出した。このとき、Yb はほぼ２価

の状態から価数揺動状態へゆるやかに変化

していることが放射光 X線を用いた測定によ

り明らかとなった。この結果は価数揺動によ

って伝導電子の有効質量が増加し、超伝導の

抑制を引き起こしたと考えられる。 

 FeSi1-xGex については、Fe 価数はほぼ２価

であり、組成と温度による変化は全く観測さ

れなかった。これはバンド計算の結果とも一

致しており、FeSi が古典的なバンド半導体で

あるとする理論を支持する。FeGa3に関しては、

基底状態が全くスピン磁化率を持たない非

磁性状態にあり、約 0.3eV のエネルギーギャ

ップを持つことが磁化率の温度変化および

光電子分光により明らかとなった。これはバ

ンド計算ともよく一致しており、FeGa3も古典

的なバンド半導体であると考えられる。 
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