
(C) 2000 The Japanese Society for Synchrotron Radiation Research

放射光第13巻第 3 号 (2000年)

解説

強相関電子系の超高分解能光電子分光

高橋降，組頭広志，伊藤孝寛
東北大学大学院理学研究科*

Ult悶high幽Resolution Photoemission Study of 

Strongly Correlated Electron Systems 

Takashi T AKAHASHI, Hiroshi KむMIGASHlRA and Takahiro ITO 

D々partment 01 Physics, Tohoku Universiか

Recent remarkable progress in the energy and momentum resolutions in photoemission spectroscopy has 
revealed the detai1ed electronic structure near the Fermi level (EF) of strongly correlated electron systems. 
The energy resolution has approached the characteristic energy scale which governs the anomalous physical 
properties of materials. We report here the recent development of high-resolution photoemission (HRｭ
PES) study of strongly correlated f-electron materials based with Ce and U. Using HR-P記S ， we have 
found (1) Kondo resonance peak located just at EF in various metallic Ce compounds and its systematic 
evolution as a function of Kondo temperature, (2) Kondo“ insulator (pseudo) gap in Ce compounds and its 
temperature dependence which characterizes the anomalous metal-insulator transition, and (3) Fermi sur幽
face of Ce and U compounds and its topological change accompanied with the magnetic phase transition as 
a function of temperature. We discuss the nature of 4f and 5f electrons in these compounds and possible 
models describing the anomalous physical properties based on the character of f electrons. 
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1. はじめに

近年の光電子分光実験における高分解能化@低温化の努

力によって，物質の物性を支配しているブェルミ準位極近

傍の詳細な電子構造が決定できるようになってきた。 d 電

子系強相関化合物の研究においては，高温超伝導体のフェ

jレミ面形状や，超伝導ギャップおよび擬ギャップの直接観

測とその異方性が決定されるなど，光電子分光法 (PES)

は常に重要な情報を提供してきた1)。しかし，もう一方の

強相関電子系である f 電子系化合物 (Ce， U 化合物)にお

いては，高分解能光電子分光，特に角度分解光電子分光

(AJえPES) 2) を用いた研究は d 電子系ほど進んではいない

のが現状である。これは， f 電子系化合物の磁性と伝導を

支配しているエネルギースケールに対して，これまでの光

電子分光の分解能@最低到達温度が共に不十分であったた

めである。さらに， f 電子系化合物の試料表面が，大気中

のみならず超高真空下においても急速に劣化することも，

光電子分光研究を遅らせた原因である。しかし，最近のさ

らなる高エネルギ一分解能化(く5meV) と低温化

(く 10K) ，さらに光源の高強度化によって，これまで測

定が困難とされてきた f 電子系化合物のブェルミ準位近傍

の微細電子構造が急速に明らかになってきた。この高分解

能化によって， (1)近藤効果を通して形成される「近藤共鳴

ピーク J ， (2)バンド分散@フェルミ面形状，およびそれら

の磁気および、構造相転移に伴った変化，さらに(3) r近藤絶

縁体」のコヒーレンスギャップ形成，等が実験的に直接観

測されるようになり，物性との詳細な比較や，磁性や伝導

機構の解明が精力的に進められている。本稿では，高分解

能光電子分光を用いることによって強相関電子系化合物の

特異な電子状態に関してどの様な清報が得られるのかに重

点、を置きながら，最近の f 電子系化合物の高分解能光電子

分光研究の進展について解説する。

2. 近藤共鳴ピーク
強相関 f 電子系の示す特異な物性は， f 電子の波動関数

が空間的に局在しているため，電子同士に強いクーロン反

発力 (U) が働くことに由来している。電子相関の無視で
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きる(ー電子描像が長い近似として成り立つ)場合には，

通常のバンド計算で得られるー電子バンド分散がその物性

を良く記述するのに対して， f 電子のように電子相関の強

い場合には，バンド分散に対応する重要な物理量は一体グ

リーン関数になる。これは，電子を一つ取り出した(加え

た)時の系の反応を記述する量である。系から電子を一つ

取り出す(加える)光電子分光(逆光電子分光)は，まさ

にこの一体グリーン関数を誼接観測していることになる。

これが，光電子分光法が強相関電子系の研究において常に

重要な情報を与えてきた理由の一つである。例として，

Fig.l に Ce 化合物の光電子分光(逆光電子分光)スベク

トルの模式留を示す。フェルミ準位 (EF) より約 2"-'3

eV 下のピークは， fO 終状態と呼ばれ，一つの 4f 龍子を

Ce3+ から取り去ることに要するエネルギーに相当し， EF 

より約 3"-'4 e V 上にあるピーク (f2 終状態)は一つの4f

電子を Ce3+ に付け加えることに要するエネルギーに相当

する。両者の差が， 4f 電子のクーロン反発力 U である。

また，フェルミ準位直上には，近藤一重項形成に伴った近

藤温度程度の幅 (kBTK) をもっ，いわゆる近藤共鳴ピー

ク (fl 終状態)が存在する。このように，電子相関によっ

て光電子スベクトルの解釈は複雑になるが，逆に光電子ス

ペクト jレを解析することによって，他の実験では得ること

が難しい電子間相互作用についての情報を得ることができ

る。実際，光電子(逆光電子)スベクトルを一不純物アン

ダーソンモデル等を用いて解析することにより， f 電子の

電子相関の情報(クーロン反発力 U， f 準位の位置 εf， f 電

子と飽の電子との混成強度 LI ， f 電子錨数 nf 等)が得られ

る 3)。しかしながら，これまで，近藤温度という f 電子系

に特徴的な物理量として物性に直接影響を与えている近藤

共鳴ピークは，その非常に狭い幅(数 meV，，-，数10 meV) 

のため，従来の光電子分光の分解能では観測できず，その

存在は必ずしも明らかではなかった。ところが，近年の装

置の高分解能化によって，ょうやくこの近藤共鳴ピークの

存在が明確に観測されるようになってきた。 Figure 2 に

Baer 等によって測定された Ce 化合物の高分解能光電子
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Figure 2. High-resolution (L1E=5 meV) photoemission differ幡
ence spectra (He II-He 1) for several heavy-fermion Ce compounds 
with different 五ondo temperatures (T山)4). Systematic evolution 
of the Kondo peak at EF as a function of T K is clearly observed. 
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スベクトルを示す4)。いずれの化合物においてもフェルミ

準位上に非常に幅の狭いピーク(近藤ピーク)が観測され，

かっその強度が近藤温度に良くスケールしていることがわ

かる。

このように，光電子分光の高分解能化によって， f 電子

系強相関化合物の物性を支配しているフェルミ準位極近傍

の kBTK 程度のエネルギースケールの情報までもが得られ
るようになり 4-6)， f 電子系化合物において「近藤効果J が

重要な役割を果たしていることが明らかになってきた。し

かしながら，さらに進んで， f 電子系化合物の示す Heavy

Fermion，価数揺動，複雑な磁気相転移といった特異な磁

性@伝導の起澱を探るためには，波数に分解した電子状態

の情報が不可欠である。なぜならば，これらの異常物性は，

f 電子が「近藤効果」を通して結品周期性を反映した準粒

子バンドを形成しさらに他の伝導電子バンドとの相互作

用を通して複雑なフェルミ面を形成する「格子効果J に起

因しているからである。 f 電子系物質の異常物性の理解の

ためには，角度分解光電子分光法によるバンド分散@ブエ

ルミ面，およびその相転移に伴う変化の観測@決定が重要

な役割を果たす。以下に，高分解能角度分解光電子分光を

用いた f 電子系化合物のフェルミ菌研究を紹介する。
IPES EF 

トεf →!
I+----U  ---+1  

PES 

Figure 1. Schematic diagram of 4f spectral density of states 
(DOS) for Ce compound. Photoemission (PES) and Inverse phoｭ
toemission (IPES) spectra correspond to the spectral DOS below 
and above the Fermi level (EF) , respectively. 
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3. 角度分解光電子分光による強相関 f電子系化合

物のフェルミ面研究

3.1 CeSb の磁気相転移機構

f 電子化合物の磁性の基本は，近藤効果と RKKY (Ruｭ

derman-Kittel-Kasuya-Y oshida) 相互作用である7)。しか

しながら，多くの f 電子系化合物において， 近藤効果や

悶ぽY相互作用だけでは理解し難い複雑な磁性を示す事

が知られている。その代表的な化合物として， Ce-および

Uーモノプニクタイト (ceXp， UXp ; Xp=N-Bi) があげ

られる九特に， CeSb は磁場と温度に対して16以上もの

相を持つ複雑な磁気構造を示しの，その磁性と電子構造と

が複雑に絡み合った異常物性の解明に向けて，現在精力的

に研究が行われている。 CeSb の複雑な磁気および電子構

造を最も良く説明していると考えられる p-f 混成モデル10)

によると，その磁気1自転移は ， Fig.3 に模式的に示すよ

うに，局在 Ce4f 電子の結晶場準位と r点にホールポケッ

トを形成する Sb5p バンドとの異方的混成によるエネルギ

一利得 (p-f 混成効果)によって引き起こされると考えら

れている。このモデルの妥当性は de Haas-van A1phen 

(dHvA) 効果をはじめとする様々な実験によって検討され

てきたが且11) ， p-f 混成効果の最も明確な証拠である磁気

相転移に伴ったフェJレミ面形状の変化についての直接的な

観測の報告はない。CeSb の磁気相転移が p-f 混成効果に

よるものであれば， 磁気栂転移前後のフェルミ面は p-f 混

成効果によって変化していることが期待される。我々は，

「測定温度範囲が広い」という光電子分光実験の利点を活

Paramagnetic phase 
、 (Singlesite) 

EF -丈J、" p-fmlxlng 
Ce5d ¥ 

r x ・ r8 IcF 
=牢=口一

Antiferropara-or Antiferro・magnetic phase 

+ 、 (仏La副口i陶c印ee凶尚蜘仰付偽恥刷e郎制cl
，~、 、

ア穴さよ p-f(r 80) mixing 

hesite r x 圭;;O
c. Sb site • • • 

参ム~ニふjV可 4/(r8O) Wave Funcùo日
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ト~斗
ード一十

sb 、-亘;;;? Sb 

Figure 3. Scbematic diagram of tbe p-f m以ing model帥>) which 
describes wel1 the magne� phase transition of CeSb. For detai1s, 
see le.且l.
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用することで， dHvA効果などの従来の担g定手段では観測

することのできなかった CeSb の磁気相転移(常磁性相一

反強常磁性相; TN=16 K) 前後のバンド構造とフェJレミ

面形状の変化を直接観測することを試みた12)。

Figure 4 に CeSb の fcc ブリ Jレアンゾーンとその lX

方向に測定した常磁性相と反強常磁性相 CeSb の高分解能

角度分解光電子 (HRーはPES) スベクトルを示す。全体

的なスベクトル形状は荷相で類似しているが，フェ Jレミ準

位近傍に相転移に伴った明らかな変化が観測されているこ

とがわかる。 Figure 5 には，測定から得られた「パエノド

分散j を示した。バンド分散は，スペクトJレを二階徴分し

た強度を.結合エネルギーと波数の関数2) としてグレース

ケーJレで表示したものであり， 色の濃い部分がエネルギー

バンドに対応する。 CeSb 結品構造の 3 次元性とブリ Jレア

ソゾーン中の対称繰上の相対的に高い状態密度のため， 得

られたエネルギーバンドは， ブリ Jレアソゾーソ中のrx

x 

X(l1lO) 

)
一
…

a
 

，
t

、 (b) 
「〒T

CeSb r-M 

Figure 4. High-resolutioD angle-resolved photoemission 孟pectra

of (a) paramagnetic (T=30 K) and (b) antiferroparamagne�c 
(T= 10 K) CeSb measured along JX(M) direction in lhe Bril10uin 
zone with He I resonance line. Polar angle (8) refeπed 10 the surｭ
face normal is indicated. Dashed lines are guide to eyes. Brillouin 
zone of fcc CeSb is shown in upper panel. 
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(a) Paramagnetic (30K) (b) Antiferroparamagnetic (ﾎ OK) 
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Figure 5. Experimental band structure of (a) paramagnetic and (b) antiferroparamagnetic CeSb determined by HRｭ
ARPES shown in Fig. 4. Dark parts correspond to the energy bands. White solid and broken lines trace the experimental 
bands along IX. and XWX high-symmetry lines, respectively. 

およびxwx線上のバンド分散を見ていることになる。

この 2 つの対称線は中点に対する対称性から区別でき，

実線がrx， 破線が xwx線上のバンドと帰属できる。得

られたバンド分散から， CeSb は ， r点にホールポケット，

X 点にエレクトロンポケットを持つ半金属であることが

わかる。この結果は， dHvA 実験およびそのバンド計算に

よる解析結果と良く一致する。また，バンド計算との比較

により，ホールポケットを形成しているこ本のバンド (h1.

h2) は Sb5p3/2 バンドであり，エレクトロンポケットを形

成しているバンド (e) は Ce5dt2g バンドと帰属できる。

さらに ， 4f 電子を持たない LaSb の角度分解光電子分光

の結果13) は Fig.5 の CeSb のバンド構造と非常に長く類

似しており，この事は， CeSb の 4f 電子が結品中で強く

局在していることを示しているものである。

磁気相転移前後での電子構造(ブェルミ面形状)の変化

を観測するため，常磁性相 (30 K) および反強常磁性相

(10 K) についてより高分解能の測定を行い，両相のフェ

ルミ準位近傍のバンド構造を比較したものが Fig.6 であ

る。常磁性相から反強常磁性相に相転移すると ， r点の二

本の Sb5p バンド (h1 ， h2) がフェルミ準位に向かつて押
し上げられ，それと問時に， x 点の Ce5d バンド (e) が

逆に押し下げられていることがはっきりと観測される。つ

まり，常磁性相から反強常磁性相の磁気相転移に伴って，

ホールおよびエレクトロン両ポケットの体積が増大してい

ることが観測される。このフェルミ面形状(バンド構造)

の変化は， pイ混成モデルによって以下のように説暁する

ことができる。 Ce4f 電子は， Fig.3 に示すように，基底

状態において 4f(r7) の状態をとるが，常磁性相において

は熱励起により，第一励起状態の 4f (rs) 状態に遷移する

ことができる。この熱励起された 4f 電子は，同じ対称性

(rs) を持つ Sb5p3/2 バンドと強く混成し，系全体のエネ

ルギーを安定北させる。しかし，温度が結晶場分裂エネル

ミ EF
、弛J

〉、
む且

包 0.5
ロ
凶

皆1.0
吋コ
出

向1.5

~ EF 
'-' 
>, 
b且
む 0.5
口
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bll 
::: 1.0 
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X一一一一 -w…一一一一X
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Figure 6. Experimental band structure near Ep of (a) paramagnetｭ
ic and (b) antiferroparamagnetic CeSb determined by HR-ARPES. 
White solid and broken lines trace the experimental bands along IX. 
and XWX high-symmetry lines, respectively. Correspondence beｭ
tween the bands and HR-ARPES spectra (Fig. 4) is shown with 
symbols (hh h2, and e). 

ギー(LlCF=37 K) 以下になると 4f(rs) 状態の占有率は

著しく低下し，系はエネルギー的に不安定な状態になる。

このためネール温度以下では， Fig.3 に示すように， 4f 

電子はそのスピンを結晶中の x-y 面内に強磁性的にオーダ

ーさせることによって再安定化する。これは，磁化の方向

を z 軸とすると， 4f 波動関数が Sb5p3/2 の方向に伸びる

4f(rs) I Jz=5/2> の状態をとることによって x-y 面内で両

者の波動関数の重なりを大きくして， pイ(rs) 混成強度に
よるエネルギー利得を増大しようとするためである。この

結合@反結合効果によって ， 4f(rs) は押し下げられ， 4f 

-4-
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(r7) に代わって基底状態となり，逆に， Sb5p3/2 バンドは

ブェルミ準位に向かつて押し上げられて，ホール面体積が

増大する。一方，増加したホール数を補償するためにフェ

ルミ準位が上昇し，その結果として X 点のエレクトロン

ポケットが下降し電子面も大きくなる。角度分解光電子分

光の結果は，この pイ混成モデルによる予測と良く一致し

ている。このことは， CeSb の複雑な磁気構造が， pイ混

成効果(半金属的バンド構造と密接に関わった 4f 電子の

格子効果)によるものであることを明確に示している。

3.2 USb のフェルミ面; 5f 電子と 4f 電子の違い

5f 電子を持つ USb は， CeSb と同様に複雑な磁気構造

に代表される異常物性を示すことから様々な研究が行われ

ているが，未だ統一的な理解には至っていない。これまで

の研究から， USb は， TN=214K 以下で tripleみと呼ば

れる複雑な磁気構造を示す反強磁性体で14) ，電子とホー

ルの数が補償された少数キャリアー系であると考えられて

いる8)0 dHvA 実験結果の 5f 電子を局主として扱ったバ

ンド計算による解析から15) ， USb は LaSb や CeSb と問

様， Sb5p バンドと U6d バンドがブリルアンゾーンの異な

る点でわずかに重なった半金属で、あり，その磁性は CeSb

で成功した p-f 混成効果によるものであると考えられてき

た。しかし，バンド計算の方法によってフェルミ面の位置

や性格に食い違いがあり，その電子構造をめぐって様々な

解釈が行われている8，15)。この様に，バンド計算による解

釈が確定せず混乱している場合には， Iバンド分散(フェ

jレミ面)を直接実験的に観測できるj という長所をもっ角

度分解光電子分光は極めて強力な実験手段となる。

Figure 7 に角度分解光電子分光により得られた反強磁

性相 USb のバンド分散とその非磁性参照物資である

LaSb のバンド分散を示す16)0 LaSb の図中の実線と点線
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は長谷川によるバンド計算の結果的で， LaSb が CeSb と

開様，典型的な半金属であることがわかる。 USb と

LaSb を比較すると，半金属 LaSb のバンド構造と比べて，

USb がかなり異なったバンド構造を持つことが明らかで

ある。まず， USb ではフェルミ準位近傍にニ本のほとん

ど分散を示さないバンドが存在している。これらは， U5f 

に対する光励起断面積の大きい HeII 励起光を用いた測定

(Fig. 7 中央)から U5f バンドに帰属され，さらに，高分

解能測定からそのバンドがフェルミ準位を切っておらずフ

ェルミ面への寄与が小さいことも明らかとなった16)。こ

のことは，報告されている比較的小さな電子比熱 (y"-'4

mJ / mol" K2) 14) と良く一致する。さらに注目すべきは，

LaSb で r点にホールポケットを形成していた Sb5p バン

ドが， USb では結合エネルギー 1 eV より下に存在し完全

に満たされていることである。また LaSb では X 点に明

確に観測されていた d バンドによるエレクトロンポケッ

トが USb では観測されず， r点付近に U6d によるものと

考えられるエレクト口ンポケットが観測される。このよう

に，従来の予測に反し， USb は LaSb および CeSb とは

大きく異なったバンド構造(フェルミ部)を持つことが明

らかになった。

これらの実験結果は， USb が従来考えられていたよう

な半金属ではなく， Sb5p バンドが完全に満たされた金属

的なバンド構造を持ち，そのブェルミ面は U6d もしくは

U6d・5f 混成バンドによって形成されていることを示して

いる。このことは， USb の磁性が CeSb で成功を収めた

p-f 混成効果によるものではなく，むしろ d-f 漉成に起因

したものであることを意味し， USb の磁気構造およびそ

の相転移機構の理論的解明に抜本的見直しを迫るものであ

る。
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Figure 7. Experimental band struct町田 of antiferromagnetic USb (left panel) and LaSb (right panel) derived from 
HR-ARPES , together with HR-ARPES spectrum measured with He II resonance line (middle panel). 
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3.3 重い電子系超伝導体 UPt3 と URU2Si2 のフヱ)!--ミ商

重い電子系超伝導体である UPt3 は，磁性と超伝導が共

存する p 波対称性の超伝導が出現している可能性が様々

な実験から示唆されており，新しいタイプの超伝導体とし

て注自されている。これらの化合物の示す異常物性は，

f局在j と「遍歴j の中間的性質を持つ U5f 電子に起因し

ていると考えられている18)。この特異な U5f 電子状態に

ついて，実験@理論両面から盛んに研究が行われて来てい

るが，未だ統一的な理解には至っていない。例えば，

dHvA 測定により得られた UPt3 のフェルミ面形状は，

U5f 状態を「遍歴j 電子として取り扱ったバンド計算で良

く理解されるものの，その有効質量はバンド計算のものに

比べて一桁以上大きいことが見出されている 19-21)。この

ことは， UPt3 の電子状態が， U5f 電子のもう一つの顔で

ある「局在性J に由来した強い電子相関によって大きく影

響を受けていることを示している。重い電子系超伝導体の

異常物性の発現機構の解明には，そのフェルミ準位近傍の

電子構造およびフェルミ苗についての詳細な情報が必要と

なる。我々は，高分解能角度分解光電子分光を用いて，

UPt3 のブェルミ準位近傍の詳細なバンド構造およびフェ

ルミ面の甚接観測を試みた22) 。

Figure 8 に角度分解光電子分光により得られた UPt3

のフェルミ準位近傍の「バンド構造J を示す22)0 U5f 電

子を遍歴電子として取り扱ったバンド計算20，22) との比較か

ら，結合エネルギー0.3eV より高結合エネルギー側で大

きな分散を示す数本のバンドは Pt 5d バンドに帰属され，

実験と計算結果が良い一致を示していることがわかる。一

方，ブェルミ準位近傍の U5f 電子状態については，両者

に明確な違いが観測されている。バンド計算ではいくつか

の U5f バンドがフェルミ準位を横切っており，フェルミ

準位以下約0.5 eV の領域でエネルギ一分散を示している

のに対し，実験ではフェルミ準位直下に(エネルギー分解
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能の範囲内で)分散を示さない「バンド」が現れている。

この U5f バンド幅における実験と計算の食い違いは，

U5f 電子聞の強い電子相関のためバンドが強く renormal

ize されて狭くなっているためと考えられる。この renor網

malized バンドの形成は，高結合エネルギー側約0.2およ

びO.4 eV 付近にバンド計算では予測されていない付加的

なサテライト構造(incoherent part) が観測されているこ

とからも確認できる。さらに，本測定結果の解析から，質

量増強因子(}.)は， λ>10 と見積もられ，他の物性測定

から得られた値 (dHvA ; 10-5019，20) ，比熱; '"'-'2023)) と

良く一致している。このことは， UPt3 の物性を理解する

上で， U5f 電子の強い電子相関の効果を適切に取り入れる

ことが必要である事を示している。

URu2Sh は， UPt3 と問様に異方的超伝導を示すが，そ

の物性はじPt3 に比べるとかなり異なっていることが様々

な実験から指摘されている 18)。両者の違いは，フェルミ

準位近傍の U5f 電子状態の違いに起困していると考えら

れている。 URu2Sb の U5f 電子状態， とりわけそのフェ

ルミ面構造に関して，いくつかのグループから dHvA 測

定が報告されているが24) ，フェルミ面の位置および性格

(電子 or ホール的)に関して各グループで結論が異なり，

未だ統一的な見解が得られていない。このような場合に

は， USb の場合と向様に角度分解光電子分光が大きな威

力を発揮する。

Figure 9(a) に，高分解能角度分解光電子分光より得ら

れた URu2Sh のブェルミ準位近傍の「バンド構造J を示

す25)0 Figure 9 (b) には比較のため，対応する URu2Si2 の
バンド計算26) を示した。バンド計算は， U5f 電子を遍歴

として取り扱ったものである。実験で ， r(z) 点を中心と

して高結合エネルギー側に大きく分散を示すバンドは，計

算との比較から Ru4d バンドに帰属される。このバンド

は，フェルミ準位近傍におけるバンドの曲率の定量的違い
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ロ
凶
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ロ
'.吋

ヨ1.0
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伺

Figure 8. Comparison of band structure near EF of UPt3 between (a) HR-ARPES experiment and (b) band structure 
calculation. In the experimental band structure, dark parts represent bands. 
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Figure 9. Comparison of band structure near EF of URU2Si2 between (a) HR-ARPES experiment and (b) band 
calculation26). Peak positions of the topmost Ru 4d band and the U 5f-Ru 4d hybridized band in ARPES spectra (not 
shown) are superimposed in the calculation with crosses and open circles, respectively. Fermi momenta observed by 
HR-ARPES and the dHvA experiments24) are shown in upper panel of the calculation. 

を除いて，計算と実験で良い定性的一致を示している。フ

ェルミ準位近傍の詳細な測定から，この Ru4d バンドは

Fig.9(b) 中×で示すようにフェ lレミ準位から約30meV

付近に頂上を持ち，ブェルミ準位を切っていない事を見出

した。それに対して X 点近傍においては，非常に弱いな

がらも，図中Oで示したようなブェルミ準位を横切るエネ

ルギーバンドを見出した。バンド計算との比較から，この

ブロードな構造は， Z 点においてホールポケットを形成す

る U5f幽Ru4d 混成バンドであると結論される。このバンド

がフェルミ準位を切る位置から見積もられたフェルミ面の

大きさを図の上端に rARPESJ と記した矢印で示した。

このフェルミ面の大きさは， dHvA 実験24)から報告されて

いるどのフェルミ面よりも大きい事から，バンド計算では

予測されながらも dHvA 測定では観測できていなかった

Z 点周辺の大きなホール面を高分解能角度分解光電子分光

で初めて観測したものであると考えられる。

このように，装置の超高分解能化と極低温化によって，

これまで dHvA 実験の独壇場であった強相関 f 電子系化

合物のブェルミ面研究が光電子分光でも行えるようになっ

てきている。さらに，上述したように光電子分光は

dHvA 測定に無いいくつかの長所を持ち， dHvA に先駆け

て既にいくつかの f 電子系化合物のフェルミ面構造の決定

に成功している。

次に， f 電子系化合物における相転移に伴った電子構造

の変化を超高分解能光電子分光で観測した例として，近藤

絶縁体についての研究結果を紹介する。

4. 近藤絶縁体の cイ混成ギ、ヤッブ

近藤絶縁体は，ギャッブ形成に由来すると考えられる様

々な異常物性を示すことから，現在，その電子@磁気構造

を解明するために精力的に研究が進められている化合物で

ある27)。これらの物質は，高温では局在 f 電子を持つ金属

であるが，低温では絶縁体的性質を示す。この温度による

金罵"絶縁体転移は，温度の低下とともに，局在していた

f 電子が電子関のコヒーレンスを通してフェルミ準位近傍

に準粒子バンドを形成しその準粒子バンドと伝導電子バ

ンドが混成 (c-f 混成)する結果，フェルミ準位上にエネ

ルギーギャップを形成することに起閤すると考えられてい

る。近藤絶縁体の物性を理解するためには，この cイ混成

ギャップ形成に関する情報が必要不可欠である。しかしな

がら，これまで光電子分光による cイ混成ギャップ形成と

その混度変化についての報告はない。これは，従来の光電

子分光装置の分解能が近藤絶縁体の cイ混成ギャッブ

(5""-'10 meV) に対して不十分だったためである。そこ

で，我々は超高分解能光電子分光装置を用いて，近藤絶縁

体における cイ混成ギャップの直接観測を試みた28)。試料

は，同一結晶構造を持ちながらも近藤温度 (TK) の大き

く異なる 2 種類の近藤絶縁体 CeRhSb (TK""-'360 K) と

CeRhAs (T K'"'-' 1200 K) について行った。その結果を

Fig.10に示す。上から， Au， CeRhSb， CeRhAs のブェル

ミ準位近傍の高分解能光電子スベクトルの温度変化を示し

ている。また，各温度での光電子スペクトルを装霞分解能

で広げたフェルミ@ディラック関数で観る事によって得た

状態密度 (density of states) を Fig.11に示す。 Au の温

度依存性のない状態密度に比べて， CeRhSb， CeRhAs で

は，温度の低下とともにフェルミ準位近傍に(擬)ギャッ

プが形成される様子が明確に観測されている。また，この

ギャッブ形成において， (1)ギャッブの大きさ (CeRhSb，

30-35 meV; CeRhAs, 90-100 meV) が近藤温度 (TK) に

スケールする， (2)その大きさは温度によって変化しない，

また(3)ギャップ内外での状態密度の移動はない，といった

7 
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特徴があることがわかる。このことは，近藤絶縁体の c-f

混成ギャップ形成において，近藤温度が重要なパラメータ

ーであることを示している。また一方で，ギャップ形成

が ， TK よりも低い温度 (CeRhSb， Tcob=9Q-120 K; 

CeRhAs, Tcoh=210ー300 K) から始まっていることが分か

る。このことは ， c-f 混成ギャップの温度変化は， 近藤温

度とは別の温度 (TcohくT心によって支配されているこ

とを示している。これらの結果は，近藤絶縁体の c-f 混成

ギャップ形成に， kaTK と kaT∞h という 2種類のエネルギ

ースケーJレが存在することを示唆している2針。このよう

に，高分解能光電子分光は，近藤物質の新しい基底状態で

ある「近藤絶縁体状態」における「近藤ギャップ」とその

温度発展の詳細を直接観測することに成功している。

第13巻第 3号放射光

5. おわりに

以上の研究成果は. 高分解能光電子分光が強相関 f 電子

系化合物の物性解明において非常に優れた実験手段である

ことを示している。特に，温度依存性を測定できる高分解

能光電子分光の利点は，栂転移の機構を調べる上で極めて

有効である。今後，さらなる装置の高分解能化 ・ 極低温

化.また，超高蹄度シンク ロトロン放射光の実現によっ

て， HeavyF巴rmion や近藤絶縁体における，コ ヒーレン

ス近藤効果を通して形成される「重い」フェルミ面の形成

や消誠， さらに四重極子オーダー等の非常に低い温度での

相転移に伴ったフェJレミ面トポロジーの変化の観測など，

これまで他の測定手段では得ることのできなかった重要な

情報を得ることが可能になる。今後，高分解能角度分解光

電子分光法が， 強相関 f電子系の物性解明において非常に

重要な役割を果たすことが期待される。
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思議議

近藤効果，近藤…章項，近藤温度，棒子効果， Heavy Fer- れる状態が現れる。 Heavy Fermion の中でも特に，極低温

mion，近藤絶縁体 で金属から絶縁体に転移するものを近藤絶綾体と呼ぶ。この

金属中に d， f 電子を持つ磁性不純物を入れると，温度の 金麗一絶縁体転移は，格子効果により形成された f バンドと

減少に伴い電気抵抗が増大するなどの異常な現象が現れるこ 伝導電子パンドの混成の結果，フェノレミ準位上に近藤温度積

とを近藤効果とし、う。これは磁性不純物原子の局窓スピンと 度のエネルギーギャップが開くためと考えられている。

伝導電子のスピンとの交換相互作用によって，近藤一重項と

呼ばれるスピン一重項が形成されることに由来する。また， 準粒子， renormalized バンド，鷺量増強扇子

電気抵抗などの物性に異常が現れる特性温度を，近藤温度と 相互作用のある電子系において，電子はフェノレミ面近傍で

よぶ。この近藤効果が起こるためには磁性原子はお互いに独 相互作用の衣を着た粒子(準粒子)として振る舞う。そのた

立と見なぜる程度に希薄であることが必要であるが， Ce 及 め， f 電子系のような電子関のクーロン相互作用(電子相関)

び U 化合物では， f 電子が結晶格子を組んでいるにも関わら の強い系では，相互作用を受けた国体中の電子は有効質量が

ず近藤効果を起こすことに特徴がある。これは， f 電子がそ 増加しブェノレミ菌上で幅の狭いノミンドを形成する。このよ

の強い局在性のため，結晶中においても独立に局窓スピンと うな，電子相関の効果を受けたl掘の狭いバンドを renormal綱

して振る舞っていることを示している。しかしながら，この ized ノミンドと呼ぶ。この時，ー竜子近似でのノミンドの有効

場合，低温において f 電子関に結晶周期を反映した長距離秩 質量 (mb) と renormalized ノミンドの有効質量 (m*) の比

序が形成されること(格子効果)により，通常の金属の数百 を質量増強国子 (mass-enhancement factor:λ=m*jmb) と

倍から数千倍の電子比熱係数をもっ Heavy Fermion と呼ば いう。
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