
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 
平成２５年５月３１日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

機関番号：３２６６０ 

研究種目：研究活動スタート支援 

研究期間：2011～2012 

課題番号：２３８４００３９ 

研究課題名（和文） 光電子分光によるイッテルビウム系近藤物質の量子臨界現象に関する 

 研究 

研究課題名（英文） Photoemission study on a quantum critical Yb-based Kondo system

   

研究代表者 

大川 万里生（OKAWA MARIO） 

東京理科大学・理学部・助教 

 研究者番号：50609302 

研究成果の概要（和文）：重い電子系α-YbAlB4は，数%の Al-Fe 置換により非従来型の量子臨

界現象と反強磁性秩序が誘起される．我々は，α-Yb(Al,Fe)B4系における特異な量子臨界現象

の起源を明らかにするために，思い電子状態や磁性に関係する Yb 価数状態の温度・Fe ドープ

依存性を，硬 X 線光電子分光を用いて詳細に調べた．その結果，量子臨界領域において，Yb
価数の Fe ドープ変化に鋭いクロスオーバーが観測され，さらにそのクロスオーバーが約 100 K
という特徴的な温度以下で発達することを発見した． 
 
研究成果の概要（英文）：In a heavy fermion -YbAlB4, unconventional quantum criticality and 
antiferromagnetic order can be induced by a few % Al-Fe substitution. To clarify the nature of this 
quantum criticality in the -Yb(Al,Fe)B4 system, we investigate temperature- and 
Fe-doping-dependence of the Yb valence, which reflects heavy-electron and magnetic states, in 
detail using hard x-ray photoemission spectroscopy. As a result, we found the sharp crossover at the 
quantum critical region in the Fe-doping dependence of the Yb valence and its characteristic 
temperature of ~100 K. 
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１．研究開始当初の背景 
 2 次相転移点（あるいは 1 次相転移の臨界
終点）の近傍では熱ゆらぎの影響が大きく，
臨界現象と呼ばれる物理量の異常が生じる．
一方，これらの転移点が 0 K に存在し，非熱
的な外部パラメータ（圧力，磁場，化学置換）
を用いて基底状態での相転移（量子相転移）
を誘起できる場合がある．このような臨界点

は「量子臨界点（Quantum Critical Point: 
QCP）」と呼ばれ，その近傍では有限温度に
おいても量子ゆらぎの効果が支配的となり
非 Fermi 液体的な異常な金属状態を示す．こ
のような領域では非従来型超伝導がしばし
ば実現しており，量子ゆらぎが超伝導電子対
形成の起源である可能性が大きい．このよう
な系は，重い電子系希土類化合物で多数発見



されており，QCP やそれに伴う非従来型超伝
導の研究の重要な舞台となっている． 
 このような背景のもと，2008 年に報告さ
れたβ-YbAlB4は重い電子系 Yb 化合物で初
めて発見された超伝導体（Tc = 80 mK）であ
り，外部パラメータ無しに QCP にある物質
として注目を集めている．その量子臨界現象
は，従来のスピン密度波（SDW）量子臨界点
の理論では説明できない特異な振る舞いを
示すことが分かっている．以前，研究代表者
らが報告した硬 X 線光電子分光実験は，β
-YbAlB4の Yb 価数は 2.8+価以下という，
QCP 近傍の物質としては強い価数揺動状態
にあることを明らかにした．これらの研究は，
β-YbAlB4の QCP を理解するためには従来
の Doniach 相図の描像を超える枠組みが必
要であることを示している．さらに，超伝導
特性はβ-YbAlB4が非従来型の超伝導体であ
る事を示唆しており，この超伝導が新しい
QCP による臨界量子ゆらぎが起源である可
能性がある．また，結晶構造の異なるα
-Yb(Al,Fe)B4は，Al エンドでは基底状態は
Fermi 液体金属であるが，数%の Fe ドープ
を行うことで QCP・反強磁性秩序を誘起する
ことが可能である．α-Yb(Al,Fe)B4の示す量
子臨界現象もβ型と同様であることが分か
っており，同様の機構の QCP であることが
示唆される．YbAlB4系で発見された新しい
QCP の起源を解明するためにも，実験・理論
両面からの研究が進展することが望まれて
いる． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，重い電子系において磁性や重
い電子状態の起源となる 4f 電子の数を直接
反映する Yb 価数に着目した．基底状態が
Fermi 液体金属にある重い電子系物質は，4f
電子と伝導電子の混成により Yb 価数は非整
数値をとる（価数揺動）．一方，4f 電子が局
在スピンとなり磁気秩序を形成している場
合は，Yb 価数は 3 価となる．α-Yb(Al,Fe)B4

の Yb 価数を，温度・Fe ドープ量を変化させ
精密に見積もる事ができれば，本系の QCP
近傍における 4f 電子の役割について重要な
知見が得られると考えられる． 
 
３．研究の方法 
 Yb 価数の実験的見積もりには，硬 X 線光
電子分光（HAXPES）を用いた．この実験に
は，非常に高輝度な硬 X 線が必要なため，大
型放射光施設 SPring-8（ビームライン
BL47XU）を利用することで可能となった．
本研究において，HAXPES には以下の利点
がある： 
(1)エネルギーの大きい硬 X 線（6 keV～8 
keV）を用いることで，Yb2+と Yb3+の構造が
完全に分離されて観測されるYb 3d内殻準位

（結合エネルギー1500～1600 eV）を測定す
ることが出来る． 
(2) 硬 X 線領域の光により励起された電子は，
運動エネルギーが大きいので物質中での衝
突断面積が小さく平均自由行程が長いこと
から，バルク敏感な測定が可能となる．これ
は，バルクと異なる表面電子状態を形成する
4f 系物質の測定において重要である． 
(3) 光イオン化断面積は入射光エネルギーが
上がると指数関数的に小さくなるが，
SPring-8 の放射光硬 X 線は非常に高輝度な
ため，短時間の測定を可能とする． 
以上の特徴により，HAXPES を用いること
で Yb 価数を正確かつ容易に評価することが
できる． 
 
４．研究成果 
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図 1：α-YbAlB4 の Yb 3d5/2 内殻 
HAXPES スペクトル． 
 

図 1 にα-YbAl1-xFexB4の Yb 3d5/2内殻ス
ペクトルを示す．1520 eV のピークは Yb2+

成分，1524～1538 eV のピークは Yb3+成分
の多重項構造である．原子多重項計算を元に，
スペクトルをフィッティングした結果，Yb2+

と Yb3+のピーク面積比を見積もる事で，Yb
価数を評価することが出来る． 
 様々な Fe ドープ量（x），温度において同
様の測定・解析を行ったところ， 
(1) 低温（20 K）での x 依存性：量子臨界性
を示す x = 0.01～0.02 の組成で，Yb 価数に
鋭いクロスオーバーが存在する（図 2）． 
(2) 温度依存性：量子臨界点近傍の低ドープ
組成（x=0～0.03）では価数の温度変化に特
徴的な温度 T*~100 K を発見．反強磁性が基
底状態の高ドープ組成（x=0.12）では数十 K
約 2.9 価で飽和（図 3）． 
という振舞いが観測された． 
 これらの結果は，本系の量子臨界現象には
従来考えられてきた磁気量子臨界点の加え
て，価数の揺らぎが量子臨界現象で役割を持
っていることを強く示唆している．さらに， 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 図 2：Yb 価数の Fe ドープ依存性（20 K）． 

 図 3: Yb 価数の Fe ドープ・温度依存性． 
 
この量子臨界点近傍でのシャープな価数ク
ロスオーバーは特徴的な温度~100 K 以下で
発達することが明らかとなった．また，2.9
価を下回る強い価数揺動が磁気秩序と共存
していることから，磁性を担う 4f 電子は遍歴
的であることを示唆している． 
 これらの成果は，YbAlB4系で発見された
特異な量子臨界現象を理解するための理論
的・実験的研究の進展に大きく寄与する知見
となると考える． 
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