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研究成果の概要（和文）：希土類化合物の多彩な物性の起源となるオンサイトクーロン相互作用とc-f混成相互作用の
競合による多体効果を調べるうえで、セリウム単体金属は最も単純な系である。ところがセリウムは反応性に富むため
、低温における電子状態の詳細は十分明らかになっていなかった。本研究では超高真空中で良く定義されたランタン、
セリウム単結晶薄膜をその場で作製し、放射光を用いた低温高分解能角度分解光電子分光実験により、フェルミ面、バ
ンド分散、c-f混成相互作用を初めて定量的に評価した。

研究成果の概要（英文）：Ce metal is the simplest system to study many-body effects in rare-earth 
compounds, namely competition between the on-site Coulomb interaction and c-f hybridization interaction, 
which is the origin of the various physical properties. Since Ce metal is highly reactive, the detailed 
electronic states at low temperature have not been fully elucidated so far. In this study, we fabricated 
well-defined single crystalline Ce and La thin films in ultrahigh vacuum. By means of low-temperature 
high-resolution angle-resolved photoemission spectroscopy using synchrotron radiation, we quantitatively 
clarified the Fermi surfaces, band dispersions, and c-f hybridization of the thin film for the first 
time.
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１．研究開始当初の背景 

放射光励起の高分解能角度分解光電子分

光（ARPES）は、固体のフェルミ面の形状や

準粒子状態（寿命、有効質量）を明らかにす

ることができる有力な研究手法である。

ARPES スペクトル形状の定量解析により、電

子−格子、電子−電子、電子—不純物相互作用

の大きさを実験的に評価することが可能で

ある[1-3]。 

希土類化合物は、近藤効果、RKKY 相互作

用、重い電子系、金属—絶縁体転移など多彩

な物性を示す。こうした物性において局在性

の強い 4f電子間のクーロン相互作用（Uff）お

よび伝導電子と 4f 電子の c-f 混成相互作用

（Vcf）は重要な役割を果たしている。重い電

子系の形成や金属—絶縁体転移については、

周期性を考慮し、バンド構造の詳細に立ち入

って多体効果を考察する必要がある[4,5]。 

ARPES を希土類化合物に適用する場合、良

く定義された単結晶表面を超高真空中で作

製しなければならないことが大きな課題で

ある。強相関電子系における多体効果を実験

的に定量的に解明するためには、Uff と Vcf の

項を含み、良く定義された単結晶表面に対し

て ARPES による精密な電子構造研究が望ま

れていた。 
[1] K. Shimada: High-resolution Photoemission Spectroscopy 

of Solids Using Synchrotron Radiation, in Very High 

Resolution Photoelectron Spectroscopy, Edited by S. 

Hüfner (Springer-Verlag, Belin-Heidelberg, 2007) Lect. 

Notes Phys. 715, Chap. 4, pp. 85-112. 

[2] H. Iwasawa, Y. Yoshida, I. Hase, K. Shimada, H. 

Namatame, M. Taniguchi, Y. Aiura: High-energy anomaly 

in the band dispersion of the ruthenate superconductor, 

Phys. Rev. Lett. 107, 193002(5p) (2012). 

[3] J. Jiang, S.S. Tsirkin, K. Shimada et al.: Many-body 

interactions and Rashba splitting of the surface state on Cu 

(110), Phys. Rev. B 89 (8), 085404 (6p) (2014). 

[4] K. Shimada, et al.: Direct observation of the Ce 4f states 

in the Kondo semiconductor CeRhAs and related 

compounds: a high-resolution resonant photoemission 

study, Phys. Rev. B 66, 155202 (4p) (2002). 

[5] Y. Takeda, K. Shimada（4 番目）, et al.: A high-resolution 

photoemission study of the temperature-dependent c-f 

hybridization gap in the Kondo semiconductor YbB12, Phys. 

Rev. B 73, 033202 (4p) (2006). 

 
 

２．研究の目的 

本研究では、良く定義された強相関電子系

として、セリウム（Ce）金属の単結晶薄膜に

着目した。また Ce の参照系としてランタン

（La）金属も研究対象とした。超高真空中で

タングステン（W）基板上に La、Ce 単結晶

薄膜を成長させ、低温で高分解能 ARPES 実

験を行うことにより、バンド分散、フェルミ

面、c-f混成相互作用を定量的に明らかにする

ことを研究の目的とした。 

 

３．研究の方法 

La、Ce は、大気中で反応性が極めて高く、

バルク単結晶の清浄表面を得ることは極め

て困難である。先行研究により、超高真空中

で W(110)単結晶基板上に蒸着することによ

り、Ce および La 単結晶薄膜を作製できるこ

とが報告されている [6,7]。そこで本研究でも

その方法で単結晶薄膜を得ることにした。 

作製した単結晶薄膜を低速電子線回折

（LEED）およびオージェ電子分光（AES）を

用いて清浄性、対称性、結晶性、膜厚を評価

した後、放射光励起のARPES実験を行った。

得られた高分解能 ARPES スペクトルの結果

を解析し、バンド分散、フェルミ面、多体効

果、c-f混成相互作用を明らかにした。 
[6] E. Weschke et al., Phys. Rev. B 58, 3682 (1998). 

[7] F. Schiller et al., Phys. Rev. B 68, 233103 (2003). 

 

４．研究成果 

蒸着基板となるW(110)の清浄表面を得るた

めにはアニール（1100℃）とフラッシングア

ニール（2000℃）を繰り返さなければならな

い。そのために本研究では高温アニール装置

を設計・製作し、稼働させた。 

作製した Ce、La 単結晶薄膜試料の LEED 像

は 6 回対称であった。Ce と W の AES ピーク

強度比をもとに膜厚は 4-5 原子層（ML）と

見積もった。一方、La は 30ML であった。 

ARPES 実験は広島大学放射光科学研究セ

ンターの直線偏光アンジュレータビームラ

イン（BL-1）で行った。 

Fig. 1 の左半分は励起光エネルギーhν = 42 

eV、試料温度 11 K で測定した  - M 方向の

ARPES イメージプロットである。色の濃い部



分がバンド分散に対応している。 点（-1.8 

eV）とM点（-1.0 eV）をバンドの底として比

較的大きく分散する Ce 5d 由来のバンドと、

ほとんど分散を示さない平坦な Ce 4f 由来の

バンド（EF直上、-0.25 eV、-1.9 eV）が観測

された。Ce 5d のバンド分散は dhcp 構造をも

つ La 薄膜のバンド分散とほぼ一致している

ことが分かった。LEED 像が６回対称である

ことから、Ce 単結晶薄膜についても dhcp 構

造をとることが示唆される。 

 

 

Fig. 1 励起光エネルギーhν = 42 eV で観測した Ce 単結

晶薄膜の - M 方向の ARPES イメージプロット（左側）

とバンド計算結果（右側）。 

 

Fig. 1 の右側は hcp 構造を仮定したバルク

のバンド計算（DFT + Yukawa potential）によ

る GM 方向の分散（破線）である。本来はス

ラブモデルを用いた計算が必要なので予備

的な計算結果である。実験のイメージプロッ

トと対応させるため、エネルギーに依存する

寿命幅を仮定し、スペクトル幅を広げた。実

験と計算結果を比較すると、Ce 5d バンドの

バンド幅やフェルミ波数、フェルミ準位（EF）

近傍の平坦な Ce 4f バンドが良く対応してい

ることが注目される。 

Fig. 2(a)は EF付近を高分解能で測定したイ

メージプロットである。点を頂点として上

に凸の分散をもつCe 5dバンドとEF直上の平

坦な Ce 4fバンドにより、c-f 混成バンドが形

成されていることが分かる。 

c-f 混成バンドを周期的アンダーソンモデ

ルにもとづいて解析した結果を Fig. 2(a)の白

実線で示す。この解析では Ce 5d バンドは図

中の白破線のように仮定し、Ce 4fバンドの分

散は無視した。解析の結果、c-f混成相互作用

の大きさは 70 meV と見積もられた。 

さらに波数 k// = 0.6 Å-1で EF直上にある Ce 

4fスペクトル強度の温度依存性を調べた（Fig. 

2(b)）。低温になるにつれてピーク強度が増大

し、とりわけ 80 K と 100 K の間で急激に増強

することが分かる。このことは c-f 混成バン

ド形成に関わる特性温度が T0 ~ 80 K である

ことを強く示唆している。 

 

 
 
Fig. 2(a) EF近傍の高分解能 ARPES イメージプロット。実

線は周期的アンダーソンモデルによる計算結果、破線は

混成前の Ce 5d バンド。(b) 波数 k// = 0.6 Å -1、EF直上に

おける Ce 4f スペクトル強度の温度依存性。 
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