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研究成果の概要（和文）：固体の性質の鍵となる電子がどのようなエネルギーや運動量にあるかを直接知ることができ
る光電子分光を硬X線領域で、かつ用いるX線の偏光を変えて行う研究技術開発を行った。その結果、表面ではなく固体
内部において性質の鍵となる電子がどのような軌道から構成されているかを実験的に知ることが可能になった。偏光制
御には２枚のダイアモンド単結晶を本研究で導入した。また、より短期間で多くの情報が得られるように新たな集光技
術も導入し、光のスポットサイズ25μmを達成し光電子強度は約６倍にまで上昇した。さらには、これらの手法を電子
間のクーロン反発が無視できない強相関物質に適用して電子構造の解明に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have developed the polarization-dependent hard x-ray photoemission system, by w
hich the orbital character of conduction electrons in solids in addition to their energies and momenta can
 experimentally been probed. For the x-ray polarization switching, two-plate single-crystalline diamonds h
ave been employed as a phase shifter. Furthermore, hard x-ray focusing technique (down to 25 micrometer) h
as also been introduced to improve the throughput, by which the intensity has become six times stronger th
an the previous condition. By using this system we have succeeded in revealing the electronic structure of
 strongly correlated materials where the Coulomb repulsion between the electrons is not negligible.
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１．研究開始当初の背景 
 高輝度軟・硬Ｘ線を用いた高エネルギー励
起(hν: 500 eV-10 keV)光電子分光は、この
10 数年の劇的なエネルギー分解能向上と従
来型低エネルギー光電子分光の欠点である
表面敏感性の克服によって 21 世紀に入り急
速に発展し、強相関電子系のバルク電子物性
解明にも大きく寄与してきた。一方、この進
化の中で硬 X線励起光電子分光では「高いバ
ルク敏感性」以外にも価電子帯スペクトル強
度の励起光偏光依存性における原子軌道励
起に依存した大きな変化といった顕著な現
象がみられることが判明した。これは
「2p,d,f 軌道励起と比較した時の s,np 
(n>3)軌道電子励起の相対的なイオン化断面
積の高さと光電子強度の直線偏光方向に対
する強い角度依存性」に由来する。この現象
によって、直線偏光方向を切り替えて硬 X線
励起価電子帯光電子分光を行うと、従来遍歴
的な軌道に対して実験的な特定が困難であ
った化合物中の価電子帯における原子軌道
のエネルギー分布を選択的に取り出せる軌
道分解測定が原理的に可能である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、エネルギー分解能を従来より
も数倍向上させた偏光制御硬X線光電子分光
(hν：6-10 keV)による価電子帯スペクトル
測定を実現し、上記現象を利用して強相関物
質(金属)のフェルミ面を構成する原子軌道
の定量的特定を目標とした。これにより、強
相関フェルミ面の基本的かつ重要な特性の
１つである軌道分布を解明する全く新たで
かつ従来の量子振動測定・角度分解光電子分
光といったフェルミオロジー手法と相補的
な実験手法を開発及び実際のフェルミ面に
対して軌道分布の解明が目的となった。重い
電子系物質では強相関f軌道がどの程度フェ
ルミ面に関与しているかは電子構造を解明
する上で極めて重要な問題であり、遷移金属
酸化物においても d 軌道と酸素 2p 軌道の混
成度合あるいは 2p 軌道成分のキャリアーへ
の寄与がしばしば議論される。しかし理論計
算結果との比較を必要としないより直接的
かつ実用的な実験手法は、一部の 3d, 4f 軌
道を選択的に増大させた共鳴光電子分光(こ
れでも軌道分布の定量的な議論は極めて困
難)等極めて限定されていた。本研究はこの
現状を打破し、遍歴局在を問わずフェルミ面
形成に関与する全ての軌道に関する情報が
明らかにできる手法開発を目指した。本研究
で開発する手法は強相関電子系以外の物質
にも原理的には全く問題なく適用可能であ
り、当時は文字通り萌芽段階にあるが将来的
には強相関物理のみならず固体物理ひいて
は物質科学全般で幅広く活用されることま
で狙った。 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究開始までに硬X線直線偏光を水平

方向から垂直方向に変換する技術は既に導
入していたが、そこでは偏光移相子であるダ
イアモンド単結晶１枚を用いる方法だが、こ
の方法では水平→垂直方向に偏光を変換す
る際の偏光度が-0.8〜-0.9（垂直方向直線偏
光成分が 90〜95%）であり、透過率は 35%に
留まっていた。そこで本研究で薄いダイアモ
ンド移相子２枚を導入することで偏光度上
昇をはかった。 
(2)上記と並行して硬 X 線集光にも着手し、
研究協力者の玉作賢治理研専任研究員の協
力のもと非球面 X 線集光ミラーを導入した。 
(3)開発した偏光制御硬 X 線光電子分光装置
を用いて強相関電子系、特に希土類化合物の
硬 X 線光電子分光を SPring-8 BL19LXU を中
心に進めてきた。 
 
４．研究成果 
(1)薄いダイアモンド移相子２枚を導入する
ことで偏光度-0.96（垂直方向直線偏光成分
が 98%）及び透過率 50%を達成することに成
功した。 
(2)硬 X 線集光についてはスポットサイズ 25
μm を達成し、光電子強度を約６倍に改善す
ることに成功した。上記(1)を組み合わせた
偏光制御硬X線光電子分光の性能は世界最先
端を走り、日本発の世界最高性能の硬 X線光
電子分光装置開発に成功した。 
(3)開発に成功した偏光制御硬 X 線光電子分
光装置を用いて強相関電子系物質の光電子
分光を行い、下記のような成果を得た。 
①モット転移の典型例と考えられながらも
その金属絶縁体転移起源が不明であった V2O3

の高分解能硬 X線光電子分光を行い、転移起
源がいわゆる軌道依存モット転移とよばれ
るシナリオで再現でき、このシナリオが実現
することを実証した。 
② ThCr2Si2 型結晶構造をもつ YbCu2Si2, 
YbCu2Ge2, YbRh2Si2の偏光制御硬X線光電子分
光を行い、電子構造を明らかにした。特に
YbCu2Ge2 は従来想定されていた Yb2+系ではな
く Yb2+状態と Yb3+状態が揺れ動いている価数
揺動状態にあることが分かった。逆に Yb3+
系と考えられていたYbRh2Si2もやはり価数揺
動状態にあり、量子臨界現象の起源としては
価数ゆらぎ模型が妥当であることを示唆す
る結果を得た。 
③本格的な研究はこれからとなるが、一部の
内殻光電子スペクトルに線二色性のあるこ
とを発見した。また、この線二色性を解析す
ることで強相関軌道の基底／励起状態対称
性（電荷分布）と結晶場分裂の大きさを精度
よく解明することが可能であることが判明
した。これにより偏光制御内殻光電子分光が
従来の中性子散乱等結晶場励起を見積もる
方法と相補的かつ基底状態決定という点で
はより強力な実験手法になりうることまで
分かり、今後この手法を様々な強相関物質に
対して適用していく予定である。 
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