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要 旨 物質の磁気状態によって，それと相互作用する光の偏光状態が変化する現象を磁気光学効果という。放射光 X 線に

よる磁気光学効果を利用した磁性体の研究には X 線磁気円二色性（XMCD）に代表されるように既に30年以上の歴

史があるが，本稿では2017年に初めて確認された新しい X 線磁気光学現象である「X 線磁気円偏光発光（XMCPE:
XRay Magnetic Circularly Polarized Emission）」について解説する。まずはじめに，強磁性金属鉄に対して行わ

れた実験を解説し，次にそれを解析した理論の研究を解説する。実験結果と理論解析の結果を通して，金属性と強

磁性をともに担う鉄 d 電子の励起が XMCPE スペクトルに顕著に反映されることが明らかとなる。

1. はじめに

初等的な量子力学で学ぶように，孤立した原子では，そ

の原子核に束縛された電子が高いエネルギーの原子軌道か

ら低いエネルギーの原子軌道へ遷移する際に，特定のエネ

ルギーの X 線を放出する。この X 線は，エネルギーがそ

の元素によって異なり，特性 X 線と呼ばれる。原子が固

体を構成している場合を考えると，外殻に近い電子軌道は

近接原子と共有結合を形成したり，バンドを形成するた

め，一般に原子軌道とはかけ離れた状態となるが，原子深

部の 1s 軌道や 2p 軌道などの内殻軌道は依然として原子軌

道と同様に原子に局在した電子軌道と考えてよい。このた

め，高エネルギーの放射光 X 線による内殻励起を用いた

発光現象では，孤立原子の場合と概ね同じエネルギー値の

特性 X 線が観測される。本稿で取り扱う「X 線磁気円偏

光発光（XMCPE: XRay Magnetic Circularly Polarized

Emission）」は，一言でいえば，次のように述べることが

できる。「強磁性体を構成し磁気分極を担う磁性原子から

の特性 X 線は円偏極している」。著者の一人の稲見は，

2017年に SPring8 において，強磁性金属鉄を対象にその

Ka 発光（2p → 1s 遷移）で XMCPE を観測した1,2)。我々

の認識する限り，これが XMCPE の初めての実験的観測

である。遷移金属の特性 X 線と言えば，Cu Ka 線（8.048

keV）や Mo Ka 線（17.5 keV）などが X 線回折実験でよ

く用いられていておなじみである。それにもかかわらず，

強磁性体においてそれが円偏極している事実が最近まで実

験で確認されていなかったのは意外なことである。

Fig. 1 に遷移金属の Ka 発光における XMCPE の過程を

模式的に示す。はじめに入射した X 線光子によって，内

殻 1s 状態にホールを生成しておく（Fig. 1 左）。続いて，

2p 電子が主に双極子遷移則にしたがってホール状態を埋

める。この時，特性 X 線が放出されるわけであるが，こ

れが円偏極していることを観測するのである（Fig. 1 右）。

ここで本質的なことは，内殻 2p 準位（スピン軌道相互作

用によって，2p1/2 および 2p3/2 に分裂している）が，強磁

性を主に引き起こしている 3d 電子のスピン分極を電子間

クーロン相互作用（交換相互作用）を通じて感じているこ

とである。つまり，2p 準位は，もともとスピン軌道相互

作用で分裂している上で，さらに磁気的に分極している。

内殻 2p 準位が磁気分極していることは，例えば，2p 準位

の光電子分光（XPS）において磁気円二色性（MCD）や

線二色性（MLD）が観測されていることからも理解され

る3～5)。もし，2p 準位が磁気的に分極していなければ，内

殻 2p 準位の XPS で MCD や MLD が観測されることを説

明するのは困難であろう。強磁性体での 2p 準位の磁気分

極という事実を踏まえれば，Ka 発光の XMCPE 現象もそ

れほど理解が困難な現象ではないと思われるかもしれな

い。しかし，すでに述べたように，発光の円偏極が実験で

はじめて確認されたのは最近であった。また，次節以降で
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Fig. 1 (Color online) Schematic representation of XMCPE for K a
emission in 3d transitionmetal ferromagnets. In the fer-

romagnetic state, broad 3d bands are polarized in spin. Free

photoexcited states are denoted by ãp. Circularly polarized

photons are emitted in the ˆnal state. Electron excitations on

the 3d bands are possible in the ˆnal state. Reproduced from

Ref. 7) with the permission of APS.

Fig. 2 (Color online) Top view of the experimental layout. Inci-

dent xrays are focused onto the sample by a pair of mirrors
(not shown). Slit 3 restricts the source size. Slit 1 is a colli-

mator. QWP is a diamond phase retarder that acts as a

quarterwave plate, converting circularly polarized xrays

into linearly polarized xrays and vice versa. Analyzer is a Ge
(400) single crystal that functions both as an energy analyzer

and a linear polarization analyzer. Reproduced from Ref. 6)

with the permission of AIP Publishing.
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説明するように，2p 電子がただ 1s 準位へ遷移する発光強

度だけでは，実験スペクトルを十分よく説明することはで

きない。電子間のクーロン相互作用による多体効果が現れ

ていることを以下で見ることができる。

本稿では，まず強磁性金属鉄に対して行われた実験を次

節で解説し，その後の節で，実験結果を理解するために構

築した理論を概説する。最近の発展として，L 殻からの光

電子放出に伴う XMCPE の理論についても触れる。

2. XMCPE の発見

まず，XMCPE の検出について，最初の実験に沿って

説明する1)。測定配置を Fig. 2 に示す。実験は大型放射光

施設 SPring8 の BL22XU で行われた。挿入光源からの

放射光 X 線を二結晶分光器で 7.13 keV に単色化し，ミ

ラーで高調波除去と集光を行う。実験ハッチに導かれた放

射光 X 線は，試料直前のスリット（Slit 3）で100 mm(H)

×75 mm(V)に整形され，試料に照射される。偏光は水平

直線偏光である。試料は鉄単結晶で，永久磁石で飽和まで

磁化されている。磁場方位は，水平かつ入射 X 線に垂直

とした。試料からは，特性 X 線として鉄 Ka 線が発せら

れる。この鉄 Ka 線の円偏光度を求めればよいわけである。

円偏光度の評価方法は確立しており，それは，移相子と

直線偏光アナライザの組み合わせである。移相子（QWP）

はダイヤモンド単結晶の薄板（厚さ500 mm）で，220反射

近傍で用いた。1/4波長板として機能し，入射円偏光を直

線偏光に，入射直線偏光を円偏光に変換する。直線偏光ア

ナライザとしては，Ge(400)反射を用いた。鉄 Ka 線

（6.404 keV）に対する散乱角（2uA）は86.4°で，水平振り

とし，主に，垂直直線偏光を反射する配置とした。簡単に

述べると，移相子で円偏光を直線偏光に変換し，その直線

偏光度を直線偏光アナライザで求め，そこから元の円偏光

度を得るという手順となる。実際には，移相子で

＋p/2(－p/2)の位相差を与え，右（左）円偏光を垂直直

線偏光に変換し，これらの反転比から円偏光度を求める。

直線偏光アナライザはエネルギーアナライザを兼ねてお

り，アナライザと移相子の角度を同期して回転させること

により，円偏光解析した発光スペクトルを得る。

実験上の問題は，試料からの特性 X 線は発散光である

のに対し，移相子や直線偏光アナライザは結晶光学素子で

あり，発散の小さい光を必要とすることである。最初の実

験では，受光スリット（Slit 1）を試料から600 mm 下流

に配置し，その開口を75 mm×75 mm に制限することによ

り，Slit 3 と合わせて，発散角を120 mrad とすることで測

定を実施した。その後の実験では，Montel 型の平行化ミ

ラーを導入し，大きな立体角（21 mrad×21 mrad）で特

性 X 線を集め，反射光を平行化（約120 mrad×120 mrad）

できるようになっている6)。分光器としてのエネルギー分

解能は約0.8 eV，円偏光解析器の効率としては約95と評

価され，統計精度の高いスペクトルが得られるようになっ

ている。Fig. 3 の(a)，(b)に発光スペクトルを示す。2 本

のピークは，高エネルギー側からそれぞれ，Ka1（2p3/2

→ 1s）および Ka2（2p1/2 → 1s）発光に対応している。(a)

と(b)では，磁化の方向が逆になっている。測定では，磁
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Fig. 3 (Color online) (a) and (b) show the FeKa xray emission

spectra, where the magnetization directions are opposite bet-

ween (a) and (b). The two peaks correspond to the Ka1 and

Ka2 emissions. (c) XMCPE diŠerence spectra for the two

opposite magnetization directions. Reproduced from Ref.

6) with the permission of AIP Publishing.
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場の方向を逆転させることによって磁化反転を起こし，そ

れにともなって，円偏極依存性が反転することを確認し

た。いずれの磁化方向においても，左右円偏光でスペクト

ル線がずれていることが見える。(c)には，左右円偏光強

度の差スペクトルが示されている。磁化の方向を逆転する

と，差スペクトルがきれいに反転しているのが確認でき

る。差スペクトルの特徴として，符号反転する点に関して

高エネルギー側と低エネルギ―側で上下へのピーク構造

（特に，その幅）が非対称になっていることに着目して頂

きたい。なお，この測定では，試料表面から測った出射角

は60°であり，スペクトル中最大の円偏光度は12.4であ

った。よって，磁化方向で観測すれば，円偏光度は25

に達すると期待される。

3. XMCPE の理論

3.1 理論解析の枠組

実験結果を解析するために，筆者たちは XMCPE スペ

クトルの理論計算方法を与えた7)。そこでは，非平衡多体

系の量子論（Keldysh 形式）を用いて定式化を行ったが，

通常この方法は理論の専門家でなければ近づきがたい。そ

こで，詳細は著者たちの論文をご参照いただきたく，ここ

ではその概要を説明することにする。

まず，内殻の電子軌道の記述からはじめよう。 1s 軌道

は局在した原子準位 e1s を持つとする。内殻 2p 状態も局

在性が強い。しかし軌道の縮退があり，それらがスピン軌

道相互作用によって分裂する。ハミルトニアンを記すと，

H(0)
2p ＝∑

i
∑
mm′
∑
ss′

［e2pdmm′dss′＋j2plmm′・sss′］p†
imspim′s′

(1)

ここで，pims は原子サイト i の，磁気量子数が m(＝－1,

0, 1），スピン s の内殻 2p 電子の消滅演算子である（†を

付したものは，そのエルミート共役で生成演算子である）。

e2p，j2p はそれぞれ，2p 準位の一粒子エネルギー，スピン

軌道相互作用である。s，l はそれぞれスピン，軌道の角

運動量行列である。H(0)
2p の固有状態を求めると，2 重縮退

の e2p1/2
≡e2p－j2p および，4 重縮退の e2p3/2

≡e2p＋j2p/2 に分

裂する。以下で見る鉄に対する計算では，e2p＝－735 eV，

j2p＝8.4 eV である。ここでさらに，3d 軌道の磁気分極

が，電子間クーロン相互作用 Vpd を通じて，2p 準位をさ

らに分裂させる（以下，この分裂準位を，2pm と表す）。

その効果を，次のように，上の H(0)
2p に 3d 電子との相互作

用項を付け加えることで取り入れ，その新たに分裂した準

位が決まる。

H2p≡H(0)
2p ＋V2p (2)

V2p＝∑
i
∑
mm′
∑
nn′
∑
s1～4

Vpd
ms1,m′s2;ns3,n′s4

×〈d†
ins3

din′s4
〉p†

ims1
pim′s2

(3)

ここで，Vpd
ms1,m′s2;ns3,n′s4

は 2p 軌道と 3d 軌道のクーロン相

互作用の行列要素で，dins は 3d 電子の消滅演算子であ

る。〈d†
ins3

din′s4
〉は 3d 軌道の電子状態に関する期待値を表

すが，具体的に鉄の場合には，次小節に示す強磁性状態で

計算した値を用いるのである。V2p は，2p 準位にとって

有効的な外磁場とみなせる。H2p の固有状態が 2pm である。

次に，Fig. 1 に示した過程の振幅を計算することで発光

スペクトルを計算する。まず，X 線光子と K 殻 1s 電子の

相互作用は次の相互作用ハミルトニアン Hc
x によって記述

される。

Hc
x ＝∑

qe
ÃHc

x(q, e)aqe, (4)

ÃHc
x(q, e) ＝∑

kns
wcn;1ss(q, e)c†k＋qnsks. (5)
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ここで，aqe は波数 q，偏極 e の X 線光子の消滅演算子で

ある。sks はスピン s を持った 1s 電子の消滅演算子である。

c†kn は波数 k，状態 n の電子の生成演算子であるが，内殻

2p 状態の場合には c → 2p，c†kn → p†
km，放出光電子の場合

には c → ãp，c†kn → ãp†
kms として，まとめて表現している。

ここでは，吸収過程の項のみ記しているが，放出過程はエ

ルミート共役をとればよい。電子遷移は双極子近似で扱う

として，

wcn;1ss(q, e)＝－
e

m(
2p
|q|)

1
2〈cn|e・p|1ss〉 (6)

である。ここで，e，m は電子の電荷と質量で，自然単位

系（c＝＝1）で表現している。

初期状態として基底状態|0〉にある電子系が，時刻 t0

までに，波数 qi（エネルギーは vi＝|qi|），偏極 ei の入射

X 線光子を吸収し，その後，波数 qf（エネルギーは vf＝

|qf|），偏極 ef の X 線光子を放出する確率振幅は，H c
x に

ついて 2 次の摂動論で計算できる。それを|ψ(t0）〉とす

れば，

|ψ(t0）〉＝－f
t0

－∞

duf
u

－∞

dt H2p†
x (u)H ãp

x(t)a†
qiei
|0〉 (7)

ここで，H c
x(t)は Hc

x の相互作用表示である。t が入射光子

を吸収する時刻，u が光子を放出する時刻である。時刻 t0

における波数 qf，偏極 ef の X 線光子の総数は Nf(t0)＝

〈ψ(t0)|a†
qfef

aqfef
|ψ(t0)〉である。発光スペクトルは単位

時間あたりに生成される光子の個数なので，Nf(t0)の t0 微

分をとり，光子の生成消滅演算子を縮約することによって

次の表式を得る。

W(qiviei; qfvfef)＝f
∞

－∞

du′f
u′

－∞

dt′f
0

－∞

dt

×S(t, 0; u′, t′)eivi(t′－t) e－ivfu′, (8)

S(t, u; u′, t′)＝〈0| ÃH ãp†
x (t′; qi,ei) ÃH2p

x (u′; qf,ef）

× ÃH2p†
x (u; qf,ef) ÃH ãp

x(t; qi,ei)|0〉. (9)

ここで， ÃH c
x(t; q,e)は ÃHc

x(q,e）の相互作用表示である。式

(8)は t0 に依存しない。式(9)の時間変数 t，u は|ψ(t0)〉

に由来し，それぞれ電子系が X 線光子を吸収，放出する

時刻に対応する。時間変数 t′，u′は〈ψ(t0)|に由来し，X

線光子の吸収放出過程を時間反転して得られる過程での時

間変数と解釈することもできる。放出光電子は識別しない

ので，その方向について積分してしまう。その結果，発光

スペクトル強度は入射 X 線の偏光状態によらなくなる。

電子の生成消滅演算子について縮約し，時間変数について

積分すると発光強度を計算する公式として，

W(qfvfef) ∝∑
mm′
∑

s
w2pm; 1ss(qf, ef)w2pm′; 1ss(qf, ef）

×f
∞

－∞

dz

2p
G＋

m,m′(z)

(z－e1s－vf)2＋G2
1s

(10)

を得る。ここで，G1s は 1s 正孔の減衰率，G＋
m,m′(z)はグ

リーン関数あるいは伝搬関数と呼ばれる量で，

G＋
m,m′(z)＝f

∞

－∞

dt〈p†
km′(t)pkm(0)〉eizt (11)

と計算されるが，物理的には，終状態の 2p 正孔の伝搬を

表現する。ところが，G＋
m,m′(z)の計算は，2p 電子と 3d 電

子の相互作用 Vpd のため多体問題となり，厳密に計算す

ることができない。そこで，我々はこれを Born 近似

（Vpd について最低次の摂動論）で扱うことにすると，次

のように，補正のない部分と多体補正の部分（摂動項）の

和の形で表すことができる。

G＋
m,m′(z)G̃＋

m,m′(z)＋dG＋
m,m′(z) (12)

これに伴って，発光スペクトルも多体補正のない部分と多

体補正の部分に分けて表現することができる。

W(qfvfef)W̃(qfvfef)＋dW(qfvfef) (13)

物理的には，多体補正項 dW(qfvfef)は，終状態で 3d バ

ンド上に電子正孔対励起を残すウェイトである。この事情

をすでに Fig. 1 の右側の模式図に示している。以下で見る

ように，実験結果と理論計算の比較から，多体補正がその

整合性に重要な寄与をすることを見る。

3.2 強磁性金属鉄の解析

鉄（BCC 構造）の遍歴的強磁性状態を記述するために，

非磁性状態でのバンド計算を行い，これから最局在ワニエ

軌道（Maximally Localized Wannier Functions）を構成し

て，強束縛模型（タイトバインディング模型）を作成した。

計算コードとして，WIEN2k と wannier90を用いた8,9)。

ここで，フェルミ準位近傍のバンドを，鉄の 4s 軌道 1 本，

4p 軌道 3 本， 3d 軌道 5 本を考慮してフィッティングした

ものが Fig. 4(a)である。フェルミ準位近傍の比較的フラッ

トなバンドが局在性の強い鉄 3d 電子のバンドである。こ

の 9 軌道の模型に，鉄 3d 電子に対してだけオンサイトの

クーロン斥力を導入してハバード型のハミルトニアンを構

成し，その電子間相互作用については HartreeFock 近似

（平均場近似）を適用して，強磁性基底状態を決めた。用

いた d 電子のオンサイトクーロン相互作用は，軌道内U

＝2.2 eV，軌道間U′＝0.6U，Hund 結合（交換項）J＝

0.2U で，これによりスピン磁気モーメントが m＝2.09mB/
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Fig. 4 (Color online) (a) Band structure of iron in the nonmag-

netic state. Full and dashed curves are the results of band cal-

culation and wannier ˆtting, respectively. (b) Density of

states (DOS) in the ferromagnetic ground state. Upper/

Lower half gives majority/minority spin DOS. In the both

panels, the line at EF＝0 indicates the Fermi level.

Fig. 5 (Color online) Upper panel: Right(R)/Left(L)handed

circularly polarized emission spectra. Lower panel: XMCPE

diŠerence spectrum. Dots and curves represent the ex-

perimental and calculated results, respectively. The calculat-

ed spectra do not include the contribution from conduction

electron excitations. Reproduced from Ref. 7) with the per-

mission of APS.

Fig. 6 (Color online) Upper panel: Right(R)/Left(L)handed

circularly polarized emission spectra. Lower panel: XMCPE

diŠerence spectrum. Dots and curves represent the ex-

perimental and calculated results, respectively. The calculat-

ed spectra include the contribution from conduction electron

excitations. Reproduced from Ref. 7) with the permission of

APS.
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atom となる。強磁性状態での状態密度（DOS）をFig. 4(b)

に示している。スピンの分極は，フェルミ準位近傍にとど

まらず，5 eV 程度離れた領域にまで及ぶことに注意して

いただきたい。したがって，フェルミ準位をまたぐスピン

反転をともなう磁気的な電子励起も 5 eV 程度の励起エネ

ルギーを持ち得ることになる。

この鉄強磁性状態に対して前小節で説明した理論を用い

ることによって，左右円偏光発光スペクトルを計算した結

果を示す。先ず，終状態に 3d 伝導電子の励起が残らない

とした発光スペクトルを Fig. 5 の上図に示す。この場合，

計算結果のスペクトルピークの形状は左右対称的で，特に

Ka1 発光ピークの低エネルギー側に実験スペクトルとの不

整合が見られる。発光スペクトルの磁気的な部分は，差ス

ペクトルをとることで見ることができる。差スペクトルを，

Fig. 5 の下図に示す。定性的には実験スペクトルと整合し

ているが，やはり，Ka1 発光に対応する差スペクトル構造

の低エネルギー側に実験スペクトルとの不整合が見られる。

そこで，終状態で鉄 3d 伝導電子の励起が残る過程の寄

与を考慮する。左右円偏光発光のスペクトルを Fig. 6 の上

図に示す。終状態で伝導電子の励起からの寄与がスペクト

ルピークの低エネルギー側に現れるため，ピークの形状は

非対称的である。特に Ka1 発光ピークの低エネルギー側

で実験スペクトルと整合するようになる。これに対する差
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Fig. 7 (Color online) Calculated emissionangle dependence of

XMCPE diŠerence spectrum. Here the emission angle is that

between the directions of magnetization and emitted xrays.

The curves represent the angle dependence of XMCPE diŠer-

ence intensity at each of the stars. Reproduced from Ref. 7)

with the permission of APS.

Fig. 8 (Color online) (a) Xray emission spectra (XES) for Ni.

Points and curve represent experimental and theoretical

data, respectively. The experimental data are read from Ref.

10). (b) XMCPE diŠerence spectrum calculated for Ni. (c)

Nid partial density of states in the ferromagnetic ground

state.
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スペクトルを Fig. 6 の下図に示す。Ka1 発光に対応する差

スペクトル構造の低エネルギー側のなだらかな幅の広いテ

イル構造を再現することができている。この幅は，伝導電

子の電子励起のエネルギーを反映するので，確かに 5 eV

程度となっている。こうして，ピークに関して低エネル

ギー側の発光スペクトルのウェイトは，終状態における伝

導電子の励起を観測していると解釈できる。エネルギー保

存則の観点から別の表現をすると，終状態でフェルミ準位

から 5 eV 程度の領域で起こる電子励起に費やされるエネ

ルギーを差し引いたエネルギーが発光 X 線のエネルギー

となっているのである。

発光 X 線の円偏極性と強磁性磁化の向きとの関係は応

用上重要な知見である。Fig. 7 に，XMCPE 差スペクトル

を発光角度の関数として示した。ここで，発光角度とは，

磁化と X 線の放出方向のなす角度である。差スペクトル

の強度が余弦関数依存性を示していることが分かる。別の

表現をすれば，差スペクトル強度は放出 X 線の伝搬方向

ベクトルと磁化の方向ベクトルの内積に比例している。こ

の結果は，XMCPE によって磁化の方向を測定できる事

を意味している。実際に，これを基本原理として，

XMCPE を用いた「X 線磁気顕微鏡」の開発が進行中で

ある6)。X 線磁気顕微鏡では，電磁鋼板（鉄）の磁区構造

を観測することに成功している6)。鉄の Ka XMCPE を用

いた測定は，入射 X 線も放出 X 線も硬 X 線領域にあるた

め，バルク敏感である。また，特性 X 線を観測するた

め，元素選択性を有している。

3.3 強磁性金属ニッケルの理論計算

XMCPE 実験が実施された強磁性体は，現時点で，鉄

のみである。このため，XMCPE 現象はどのような物質

依存性を示すであろうか，という問題はこれから研究さ

れるべき問題である。しかし，実験に先立って，第一原理

バンド計算を用いて電子状態を決め，鉄の場合と同様の計

算を実施することができる。ここでは，具体的にニッケル

（FCC 構造）に対して行った計算結果について解説する。

Fig. 8 にニッケルに対して行った計算結果を示す。

まず，（a)には発光スペクトル（偏光について分解してい

ない）の計算結果と実験結果との比較を示す。Ka1，Ka2

発光に対応して，2 本のピークが存在するが，鉄と比較し

て，いずれのピーク幅も狭い。3d 電子間のクーロン斥力

は U＝2.3 eV ととり，Ni 原子あたりのスピン磁気モーメ

ントは0.55mB となる。その強磁性状態に対して計算した

XMCPE 差スペクトルの計算結果を(b)に示す。発光スペ

クトルのピーク幅が狭いことに対応して，XMCPE 差ス

ペクトルのテイル構造も幅が狭くなっている。
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Fig. 9 (Color online) Schematic representation of XMCPE for L
shell emission in 3d transitionmetal ferromagnets. In the

ferromagnetic state, broad 3d bands are polarized in spin.

Circularly polarized photons are emitted in the ˆnal state.

Free photoexcited states are denoted by Ãd. Reproduced

from Ref. 12) with the permission of APS.

Fig. 10 (Color online) Lshell XMCPE spectra calculated for iron.

XMCPE spectra are shown for various combinations of in-

cident and emitted xray polarizations, where linear, right

and lefthanded polarizations are shortly denoted by ``0'',

``＋'' and ``－'', respectively. Reproduced from Ref. 12)

with the permission of APS.
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鉄の場合との違いを説明するために，（c)に磁気分極し

た Nid 軌道の部分状態密度を示す。ニッケルでは，鉄よ

りも 3d 軌道の占有電子数が大きく（Ni 原子あたり8.6個）

閉殻に近い。このため，鉄のように大きなスピン磁気分極

を持つことはできない。鉄に比べて，両方のスピン状態に

十分な非占有状態がないため，終状態で 3d バンドに残さ

れる励起のエネルギーも抑えられることになる。この結

果，発光スペクトルのテイル構造や XMCPE 差スペクト

ルの構造も幅が狭くなることが理解される。

3.4 L 殻 XMCPE の理論

X 線内殻励起を用いた強磁性体の研究と言うと，代表

的な X 線分光法としては，X 線磁気円二色性（XMCD）

や磁気線二色性（XMLD）がポピュラーであろう。これ

らは，K 殻（1s 準位）あるいは L 殻（2p 準位）の電子を

フェルミ準位より上の非占有バンドへ共鳴的に励起する際

に吸収される X 線の強度をそのエネルギーの関数として

測定する。特に L 吸収端における XMCD では，共鳴励起

された電子が選択則によって 3d 軌道に入るため，3d 軌道

の非占有状態密度がスペクトル強度に反映される。その結

果，XMCD 差スペクトルを吸収エネルギーに関して積分

すると，磁性 3d 電子の軌道角運動量モーメント Lz やス

ピンモーメント Sz（厳密に言うと，磁気双極子モーメン

ト Tz との和）に比例するという，いわゆる磁気光学総和

則が成り立つ11)。

L 吸収端における XMCD と相補的な新現象として，我

々は L 殻 XMCPE を提案している12)。その過程を Fig. 9

に模式的に示す。L 殻の XMCPE では，ます初期過程に

おいて，2p 電子を光電子として放出し，内殻 2p 準位に

ホールを生成しておく（Fig. 9 左図）。終状態では，双極子

選択則に従って，フェルミ準位より下の 3d 電子が，2p 準

位の空席へ遷移することによって発光が起こる（Fig. 9 右

図）。この場合，3d バンドの非占有状態密度に比例する

XAS や XMCD とは対照的に，発光強度は占有状態密度

に比例する。2p 準位が 3d 準位との相互作用で磁気分極し

ている上に，そもそも 3d 準位がスピン分極しているので，

K 殻の XMCPE と同様に発光 X 線は必然的に円偏極する

と期待される。

K 殻 XMCPE の計算と同様の手法で計算した XMCPE

スペクトルを Fig. 10に示す。K 殻の XMCPE では，入射

X 線は等方的な電荷分布の 1s 軌道にホールを生成するた

め，その偏光状態は重要ではなかった。L 殻の XMCPE

では，内殻 2p 準位にホールを生成するが，2p 軌道は異方

的で縮退しているため，その偏光状態によって，生成され

る 2p ホールの状態も変化する。そこで，Fig. 10では，入

射 X 線と放出 X 線双方の種々の偏光状態に対して発光ス

ペクトルを示している。K 殻の XMCPE と異なるのは，

発光スペクトルに 3d バンド上の電子励起ではなく，3d 電

子の占有状態密度が反映されることである。

L 殻の XMCPE の場合には，発光スペクトルの強度が

3d 占有状態を反映するため，XMCD と同様に新しい磁気

光学総和則が成り立つことを我々は理論的に提案してい

る。そこでは，放出 X 線の円偏極のみならず，入射 X 線
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の偏光状態も制御することによって初期過程で生成する内

殻 2p 準位のホールの状態も変化させることができる。こ

の自由度によって，XMCD の場合よりも詳細に，軌道

Lz，スピン Sz，磁気双極子 Tz，の各モーメントなど，3d

電子の磁気状態を反映した物理量を個別に取り出せる可能

性がある。詳細は，原論文12)を参照していただきたい。

L 殻における XMCPE 現象ははこれまで実験で確認さ

れたことはないが，もし実現できれば，軟 X 線 XMCD 測

定と同様に，将来磁性科学において有用な測定手段となる

可能性がある。

4. まとめと今後の展望

本稿では，X 線磁気円偏光発光（XMCPE）という新し

い X 線磁気光学現象について解説した。特に XMCPE ス

ペクトルを解析するために提案した一般的な理論の枠組み

を概説した。既に実験の行われた鉄に対して，観測された

実験スペクトルと理論計算との比較から，内殻 2p 電子と

磁性を担う遍歴 3d 電子間の多体効果がそのスペクトルに

顕著に現れることを示した。

XMCPE の研究はまだ全く初期の段階にある。現在ま

でなされた実験は，筆者たちの知る限り，筆者の一人であ

る稲見を含むグループによるものしかない。また，実験が

実施された対象物質は金属鉄だけである。L 殻 XMCPE

の実験はまだ実現されていない。したがって，その磁気光

学総和則も実験による検証を待たねばならない。理論計算

に関しては，強磁性状態の記述が初等的な平均場近似にと

どまっている。また，内殻 2p 軌道と 3d バンドの間の電

子間相互作用について初等的な最低次の摂動計算（Born

近似）にとどまっており，複数の電子正孔対励起が終状態

で残るような過程は考慮されていない。強磁性スピン波の

ような集団励起も考慮されていない。今後，多くの研究者

がこの現象に興味を持ち，実験と理論の双方における研究

に参画して来られる事を望んでいる。

XMCPE の検出について，林久史（日本女子大），松村

武（広島大学），田口宗孝（東芝ナノアナリシス）の各氏

に有益な助言をいただいた。また，その後の XMCPE 磁

気顕微鏡の開発は，菅原健人（量研），中田崇寛，阪口友

唯，高橋真（JFE テクノリサーチ）との共同研究である。

本稿で紹介した実験は，SPring8 の BL22XU および

BL11XU で実施した（SPring8 課題番号2015B3711，

2016A3761 ， 2016B3762 ， 2018B3557 ， 2018B3585 ，

2019A3556，2019B3556，2020A3556）。また一部は，文

部科学省委託事業ナノテクノロジープラットフォーム課題

（JPMXP09A18QS0025）として，QST 微細構造解析プラ

ットフォームの支援を受けて実施した。さらに一部は，日

本学術振興会（JSPS）科学研究費補助金15K13508，

19H04405，19K20607の支援を受けて実施した。ここに

感謝の意を表す。
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Study of Xray magnetic circularly polarized
emission in transitionmetal ferromagnets
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Abstract Magnetooptical phenomena are those where the polarization state of light is aŠected through the

interaction with magnetic materials. Study of magnetic materials utilizing magnetooptical eŠects

based on synchrotron radiation has already a more than thirty years history. In the long history, for

example, Xray magnetic circular dichroism (XMCD) has been one of major magnetooptical

techniques. In the present article, we report another novel magnetooptical phenomenon, Xray

magnetic circularly polarized emission (XMCPE), which was discovered recently in 2017. We ex-

plain the ˆrst observation of XMCPE for ferromagnetic iron, and subsequently present a theoreti-

cal analysis. Combinatorial investigation by experiment and theory shows clearly that the XMCPE

spectra remarkably re‰ect the eŠect of conduction electron excitations in the magnetic Fed

bands.
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