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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、強相関f電子系における磁性の起源を電子状態から明らかにするこ
とを研究目的として、同じ結晶構造を持ちながら磁気的に異なる性質を示すUX3 (X=Al, Ga, In)化合物の電子状
態を、放射光光電子分光を用いて明らかにした。非磁性体であるUAl3と反強磁性体であるUGa3において5f電子は
遍歴的である一方で、反強磁性体UIn3においては電子相関効果が強いことが明らかとなった。特にこれら化合物
の大まかなフェルミ面形状は類似の構造を持つ一方で、細部に違いが観測された。これは遍歴f電子系磁性の起
源を解明する上において最も基礎的な情報であり、その解明に向けて大きく前進することができた。

研究成果の概要（英文）：The electronic structures of UX3 (X=Al, Ga, and In) compounds, which exhibit
 various magnetic properties, have been studied by the photoelectron spectroscopy with synchrotron 
radiation to understand the relationship between the magnetic property and the electronic structure 
in the strongly correlated f- electron system. We have found that 5f electrons have an essentially 
itinerant character in UAl3 and UGa3 while there is a contribution from electron correlation effect 
in UIn3. Although their Fermi surfaces have similar structures, their fine structures have distinct 
differences. They are essential information for the understanding in the itinerant f-electron 
magnets, and contribute their essential understanding.

研究分野： 物性物理学

キーワード： 強相関電子系　アクチノイド化合物　角度分解光電子分光
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１．研究開始当初の背景 
ウラン化合物は、多様な磁性や非 BCS 型の

超伝導など複雑な物性を示しており、強相関
電子系の中でも特徴的な位置を占めている。
特に、ウラン化合物における超伝導は長距離
磁気秩序と共存しており、その磁性の起源を
理解することは、超伝導と磁性がどのように
競合・共存しているかという物性物理学にお
ける普遍的な問題を理解する上でも重要な
課題である。ウラン化合物におけるこれらの
特異な磁性状態は、電子相関効果によって遍
歴性・局在性の両方の性質を併せ持つ U 5f 電
子の性質に起因しているが、その振る舞いは
多様かつ複雑であり、未だにその統一的な理
解には至っていない。 
ウラン化合物の磁気的な性質に関しては、

帯磁率や中性子散乱、核磁気共鳴などの磁気
的な実験手法によって多くの研究が行われ
ている一方で、磁気的性質の起源である U 5f
電子状態そのものに対しては実験的な研究
が十分に進んでいないため、磁気的な性質と
U 5f電子の遍歴性・局在性の関係は、十分に
理解されていない状況にある。このため、ウ
ラン化合物における磁性の起源については、
極端に単純化された局在・遍歴モデルに基づ
いた現象論的な議論に留まっている場合が
多く、現実的な電子構造に基づいた根本的な
磁性の起源の理解には至っていない状況に
ある。 
 
２．研究の目的 
このような状況を背景として、本研究課題

では、典型的な磁性ウラン化合物における磁
性の起源を電子構造から詳細に明らかにす
ることによって、広く強相関 f 電子系化合物
一般における磁性状態と電子状態の関係を
理解することを研究目的とした。この目的を
達成するため、系統的な磁気的性質を示し、
なおかつその磁気的な性質が詳細に明らか
にされている AuCu3型の結晶構造を持つ UX3

化合物に対して、軟 X 線を入射光とした角度
分解光電子分光(SX-ARPES)実験を行ってそ
の電子状態を実験的に導出した。各化合物に
おける U 5f電子の遍歴性・局在性を定量的に
明らかすることにより、5f電子系化合物の磁
性の発現機構を電子構造から明らかにする
ことを目指した。 
 
３．研究の方法 
この研究目的を達成するため、UAl3, UGa3, 

UIn3高品位単結晶に対して詳細な SX-ARPES
実験を行って、そのバンド構造とフェルミ面
を実験的に明らかにする。特に反強磁性転移
温度 TN=64 K である UGa3に対しては転移温
度上下での測定を行い、磁性秩序による電子
状態の変化を明らかにする。また、実験結果
を U 5f 電子を遍歴的に取り扱ったバンド計
算の結果と詳細に比較することによって、
U 5f電子の遍歴・局在性を明らかにし、磁気
的な性質の違いとの関係を明らかにする。 

一方で、UX3 化合物の中には大きな単結晶
の育成が困難なものもあり、微小試料に対す
る測定を行う必要がある。本研究課題では、
微小試料測定のために試料ホルダーの開発
並びに測定試料観察カメラの開発を行った。
さらに試料角度の調整方法などの改善も行
い、試料サイズφ0.5 mm 以下の UAl3に対し
て測定を行って、実際に微小試料から高品位
のデータが測定可能であることを実証した。 
 
４．研究成果 
(1) UAl3, UGa3の電子状態 

UAl3 と UGa3 はほぼ同じ格子定数を持つ化
合物であるが、UAl3は常磁性体である一方で
UGa3は反強磁性体であり、電子状態と磁性の
関係を理解する上で興味深い研究対象であ
る 。 こ れ ら の 化 合 物 に 対 し て 詳 細 な
SX-ARPRS実験を行ってそのフェルミ面とバ
ンド構造を実験的に初めて明らかにし、バン
ド計算との比較を行った。図1にUAl3とUGa3

のフェルミ面とバンド計算の結果の比較を
示す。これらの化合物に特徴的な R 点周りの
大きなフェルミ面が実験的に観測され、その
大まかな構造は両者で似通っていることが
明らかとなった。その一方で、X 点周りなど
の詳細な形状には両者に違いが観測されて
おり、これらの化合物における磁性的な性質
の違いに関連していると考えられる。また、
これらの実験結果は、U 5f電子を遍歴電子と
して取り扱ったバンド計算によって非常に
良く説明できることが明らかとなった。 
また、UGa3に対しては、反強磁性転移温度

の上下において温度変化の測定を行った。そ
の結果、バンド構造は磁性転移によってほと
んど変化しないことが明らかとなった。これ
は、遍歴弱反強磁性体である UN に対する結
果と類似しており、UGa3も遍歴弱反強磁性体
であることを示唆している。  

図 1 



 
(2) UIn3の電子状態 

UIn3は転移温度 TN=88 K の反強磁性体であ
るが、UAl3, UGa3と比べると約 8％程度格子
定数が大きくなっているため、負の圧力効果
と捉えることができる。SX-ARPES 実験によ
ってフェルミ面とバンド構造の導出を行っ
た結果、基本的な構造は UAl3および UGa3と
共通点が存在するものの、明確な違いが観測
された。特にフェルミ準位近傍にはエネルギ
ー分散の非常に小さい準粒子バンドが観測
され、UAl3や UGa3とは異なる結果となった。
これは UIn3において、U 5f 電子は比較的局在
的な電子状態を持っていることを示してい
る。UIn3の内殻光電子スペクトルは他の遍歴
的な化合物のスペクトルと大きく異なって
おり、UIn3 においてはバンド幅が狭くなり、
U 5f電子はより電子相関効果が強くなってい
ることが明らかとなった。 
 
(3) U 4d-5f共鳴光電子分光 
共鳴光電子分光は、吸収端近傍の入射光を

用いることにより、光電子スペクトルにおい
て特定の原子軌道からの寄与を増大させる
ことができる実験手法であり、強相関電子系
において d, f部分状態密度を導出するために
用いられてきた。その一方で、これまでの研
究から、SPring-8 の軟 X 線ビームラインで利
用可能な hν=736 eV 付近の U 4d-5f吸収端に
おいては U 5f 軌道からの共鳴増大は存在し
ないことが報告されてきた。一方で、本課題
を推進する過程において、吸収端近傍におけ
る光電子スペクトルの詳細な波長依存性測
定を行ったところ、吸収端近傍において約
U 5f軌道において 15%程度の共鳴増大が起こ
ることが明らかとなった。この共鳴増大を用
いることにより、UAl3, UIn3の U 5f部分状態
密度を導出することに成功した。その結果、
UIn3の U 5f差分スペクトルにおいては、結合
エネルギー約 0.5-2 eV 付近に、バンド計算で
は再現できないサテライト構造が存在する
ことが明らかとなった。これは、U 5f電子が
より局在的になったために現れた相関サテ
ライトであると考えられる。この結果は、
SX-ARPES の結果と一致している。また、UX3

化合物だけではなく、局在系である UPd3, 
UGa2 ならびに重い電子系超伝導体である
UPd2Al3に対しても同様の実験を行って、U 5f
差分スペクトルを実験的に導出することに
成功した。 
 
(4)UX3化合物の電子状態と磁性 
以上のUAl3, UGa3, UIn3に対するSX-ARPES

および共鳴光電子分光実験の結果から、これ
らの化合物においては大まかなフェルミ面
形状には類似性が見られるものの、その形状
には細かい違いが存在することが明らかと
なった。これらの化合物の磁性的な性質の違
いは、このようなフェルミ面の微細な違いに
起因していると考えられる。また、UGa3にお

いては磁性転移温度上下で明瞭な電子状態
の変化は観測されなかったことから、遍歴弱
反強磁性であると考えられる。特に UAl3 と
UGa3 のフェルミ面の類似性は、UAl3 は磁性
状態と非磁性状態の境界にあることを示唆
している。一方で、内殻スペクトルの結果か
ら、これらの化合物では UAl3, UGa3, UIn3の
順に電子相関効果が強くなっており、磁気的
な性質に関わっている可能性も残されてい
る。 
 
 (5) ThRu2Si2の電子状態 

URu2Si2は、磁性状態と密接に関連した「隠
れた秩序転移」を示す化合物として特に近年
様々な実験的・理論的研究の対象となってい
る。特にこの化合物における U 5f電子の遍歴
性・局在性は隠れた秩序転移を理解する上で
の最も重要な情報であるにもかかわらず、未
だに多くの研究でその見解が分かれている
状況にある。ARPES 実験は電子の遍歴性・局
在性を明らかにできる実験手法であるが、一
方で、スペクトルにおける 5f電子の寄与を特
定する必要がある。本研究課題では、URu2Si2

の参照系であり、5f電子を持たない ThRu2Si2

に対して SX-ARPES 実験を行い、詳細なバン
ド構造とフェルミ面を導出した。URu2Si2 に
対する実験結果と比較を行ったところ、
URu2Si2 においてフェルミ準位近傍に存在す
る 0.5 eV 程度の分散を持つバンドが、
ThRu2Si2 では観測されないことが明らかとな
った。この結果は、URu2Si2において U 5f 電
子は遍歴的な性質を持っており、フェルミ準
位近傍に0.5 eVのエネルギー幅を持ったバン
ドを形成していることを示している。従って、
URu2Si2 における隠れた秩序転移は、遍歴的
な U 5f電子に起因しており、近年まで非常に
多く提案されてきた局在多極子に基づいた
理論モデルは、単純には適用できないことを
示している。 
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