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研究成果の概要（和文）：ランタノイド元素やアクチノイド元素を含む化合物は重い電子、エキ

ゾティック超伝導、量子臨界性等学術的に興味深い特性を示す。これらの特性は f 電子間の電

子相関効果と f 電子-伝導電子間の混成効果の微妙なバランスの上で発現しており、その機構の

解明は物性物理学の重要な課題である。本研究課題では、固体内電子を高精度・高信頼性で観

測できる軟 X 線角度分解光電子分光やレーザー光電子分光等の先端光電子分光を f 電子系化合

物に適用することにより、重い電子的振る舞いや低温における相転移の起源・機構の理解に直

結する f 電子の形成するフェルミ面やバンド構造およびフェルミ準位近傍の微細電子構造を実

験的に明らかにした。 
 
 
研究成果の概要（英文）：Compounds with lanthanoid and actinoid elements exhibit 
interesting physical properties including heavy fermion, exotic superconductivity, quantum 
criticality and so on. These properties have been known to originate from subtle interplay 
between electron correlation of f electrons and hybridization of f electron and conduction 
electrons, and the understanding of the mechanism is one of the important issues in 
condensed matter physics. In this project, we extensively utilized advanced photoemission 
spectroscopy, such as soft x-ray and laser photoemission spectroscopy to f electron systems, 
and revealed f-electron Fermi surfaces and band dispersions as well as fine structures near 
the Fermi level, which lead to deeper understanding of the physical properties.  
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１．研究開始当初の背景 
 f 電子系化合物が示す重い電子状態、磁性、

超伝導等の性質は、フェルミ準位近傍の微細

な電子構造とその温度変化に起因している。

光電子分光は、温度に依存した電子状態を運

動量にまで分解して研究できる手法である

ため、f 電子系化合物の物性起源の解明のた

めに用いられてきた。しかしながらエネルギ

ー分解能および試料冷却技術の制約により

相転移に伴う電子状態変化を観測すること

は難しかった。加えて、用いる光エネルギー

の制約から、得られる結果は表面近傍の電子

状態を主に反映し、バルク電子構造を反映し

ていない場合も多かった。これに対して、近

年光電子分光の励起光としてレーザー等の

低エネルギー光および軟 X 線等の高エネル

ギー光を使った新しい光電子分光手法が日

本の研究グループによって開発され、これま

で難しかったバルク電子状態を、高精度かつ

高信頼性で観測できるようになった。 

 レーザーを用いた光電子分光はエネルギ

ー分解能を格段に向上させるとともに低エ

ネルギー故にバルク敏感性も向上させ、4f 電

子系超伝導体 CeRu2の超伝導ギャップ異方性

の直接観測につながった。また、ErNi2B2C に

おいては超伝導と磁性の共存に伴う電子状

態変化を世界で初めて観測することに成功

している。エネルギー分解能と試料冷却技術

を向上させることにより重い電子系超伝導

体の超伝導状態の直接観測も時間の問題で

あった。加えて、このエネルギー領域におい

て角度分解光電子分光(ARPES)の実験技術は

格段に進歩しており、電荷密度波と超伝導の

共存した 2H-NbSe2 については、超伝導と電

荷密度波がフェルミ面上で共存/競合してい

る様子が運動量空間で可視化されるに至っ

た。一方、軟 X 線を使った f 電子系化合物の

研究は、SPring-8 においていち早く軟Ｘ線領

域の高分解能ビームライン建設に着手した

日本のグループが世界をリードしている。特

に最近においては軟 X 線領域における

ARPES 測定の精度が格段に向上し、運動量に

依存した 4f、5f 電子構造を直接観測すること

により f 電子系物質における重い電子状態の

可視化が可能になってきた。加えて、放射性

元素の測定が可能な日本原子力研究開発機

構のグループでは 5f 電子系化合物の研究が

集中的に行われ、重い電子の形成過程を観測

する結果が出ていた。 

 日本が世界をリードするこれらの二つの

特徴のある先端的な光電子分光を集中的に f

電子系化合物に適用し、f 電子系化合物が示

す重い電子状態、磁性や超伝導等の電子状態

を直接観測することにより、これらの現象に

ついてこれまで以上に微視的・定量的議論が

できる前段階に来ていた。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究提案において我々は、これらの先端

的な光電子分光を純良単結晶試料に適用し、f

電子系化合物のフェルミ面や電子構造の温度

依存性さらには磁性や超伝導転移等によるエ

ネルギーギャップ構造を明らかにすることを

目的として研究を行った。 
 
 
３．研究の方法 
 バンド構造やフェルミ面形状を研究する

軟 X 線 ARPES と相転移に伴う微細電子状態

変化を研究する Laser-PES の研究者により研

究組織を構築し、試料作製グループが作製し

た純良単結晶 f 電子系化合物試料および新た

に発見された重要物質に対して、硬 X 線等の

新しい手法も取り入れ、実験を行った。具体

的な内容を以下に記す。 



 

（１）f 電子系化合物の温度依存電子構造・

フェルミ面形状変化の軟 X 線 ARPES 

 重い電子系化合物の局在・遍歴電子状態の

直接観測を行うために、4f 系および 5f 系化合

物純良単結晶試料を用いた温度依存軟Ｘ線

ARPES を SPring-8 において行う。 

（２）f 電子系化合物の相転移の極超高分解

能レーザー光電子分光 

 磁気相転移および隠れた秩序転移と超伝

導との相関を明らかにするために、これらの

相転移に伴う電子構造変化を極超高分解能

Laser-PES により研究する。加えて、装置性

能の更なる向上により、f 電子系化合物の超

伝導ギャップの直接観測を目指す。 

（３）超高分解能広域運動量空間スキャン

ARPES 装置の建設 

 ブリルアンゾーン全体での測定を可能に

するため、最近開発された低光エネルギー高

分解能放電管を用いた光電子分光装置の建

設を行う。 

（４）空間反転対称性のない超伝導体や籠状

化合物等の光電子分光 

 近年数多く発見されている空間反転対称

性を持たない超伝導体や異常物性を示す籠

状物質において、それらの物性の起源・機構

を、先端電子分光により電子構造を調べるこ

とにより明らかにする。 

 
 
４．研究成果 
 Ce 系、U 系に加えて Yb 系化合物に対する

軟 X 線 ARPES、軟 X 線および硬 X 線光電子

分光等により、f 電子由来のバンドおよびフ

ェルミ面の直接観測を集中的に行うことが

できた。これにより、個々の物質については

遍歴・局在性について信頼性のある実験結果

を提供できるようになった。一方、全体的に

は重い電子の形成過程の微視的モデルの検

証を進めることができ、従来のモデルでは説

明のつかない観測結果も得られ始めている。

Laser-PES をはじめとする低エネルギー高分

解能光電子分光研究からは、低温における相

転移やクロスオーバーに伴う電子構造変化

が観測され、それらの起源・機構に対して重

要な知見を与えた。これらの研究成果は、電

子構造をエネルギー-運動量空間で、温度依存

性も含めて、可視化しており、f 電子系化合

物の理解の進展に役割を果たした。 

 これらの研究を通して、軟 X 線 ARPES、

Laser-ARPES 等の既存装置の装置性能や測定

技術が更に向上した。（本研究課題で SPring-8 

BL25SU に導入した冷凍機は共同利用にも用

いられている。）また、新しい測定手法の開

発にも繋がった。本研究は、先端光電子分光

技術の f 電子系化合物研究への有用性および

信頼性をより高いレベルで、世界に先駆けて、

示した。f 電子系化合物の研究に留まらず他

の物質科学研究にも大きな波及効果を持つ。 

 

（１）軟 X 線 ARPES による電子構造および

フェルミ面形状の変化 

① 典型的重い電子化合物である CeRu2Si2 の

希釈系化合物（CeRu2Si2、CeRu2(Si0.82Ge0.18)2、

LaRu2Si2）に対する Ce 3d-4f 共鳴軟 X 線

ARPES を行い、各試料において重いフェルミ

面の観測に成功した。また、量子臨界点(QCP)

をまたぐ組成の試料のフェルミ面形状に大

きな変化が観測されないことを見いだした。

この結果は、提案されているモデルへの制約

を課した。 

② 重い電子系化合物 CeNi2Ge2の Ce 3d-4f 共

鳴軟 X 線 ARPES を行い、近藤温度 TK前後の

電子構造の比較から TK より高温側の電子構

造について従来の 4f 電子局在描像では説明

の難しい結果を観測した。今後の研究により

重い電子の形成過程の理解を更に深めるだ



けでなく、準粒子という基礎的概念に新たな

知見を与える可能性がある。 

③ CeIrIn5において Ce 4f の遍歴/局在性を再

評価するため、軟 X 線 ARPES を行い、３次

元フェルミ面形状をほぼ決定することに成

功した。Ce 4f 電子がより局在的な CeRhIn5

が LaRhIn5 のバンド計算で得られるフェルミ

面によく対応するのと異なり、CeIrIn5は Ce 4 

f 電子を遍歴的に扱ったバンド計算によるフ

ェルミ面が良く対応した。また共鳴角度分解

光電子分光から 4f 電子が本質的に寄与する

ネットワーク型フェルミ面の存在を明らか

にした。 

④ 17.5K において起源・機構のまだわからな

い隠れた秩序転移を示す URu2Si2 の３次元フ

ェルミ面形状の直接観測に成功し、U の f 電

子に由来するバンドがフェルミ面を形成し

ていることを実験的に明らかにした。この結

果は、隠れた秩序転移を理解する上で遍歴描

像の妥当性を示した。 

 重い電子系物質 YbRh2Si2 と価数揺動物質

YbCu2Si2の軟 X 線 ARPES により、バンド分

散及びフェルミ面を特定することに成功し

た。特に YbRh2Si2については、価数揺動状態

にあり、Yb 4f バンドと伝導バンドとの間の

混成があることを実験的に明らかにした。ま

た、硬 X 線光電子分光からは価数が温度変化

し、14 K では 2.9 以下となり明らかに価数揺

動物質であることが分かった。これらの結果

は、この物質の量子臨界点近傍での物理を説

明 す る 機 構 と し て 考 え ら れ て き た

Kondo-breakdown 描像を否定する。 

（２）硬 X 線 PES による価数評価 

① 外場なしで QCP 近傍に位置する YbAlB4

超伝導体に硬 X 線内殻光電子分光から Yb 価

数の評価を行い、YbAlB4において QCP 近傍

で顕著な混合原子価状態が実現しているこ

とを示した。 

（３）低エネルギー光電子分光によるフェル

ミ準位近傍の電子構造 

① 近藤半導体系 Sm1-xEuxB6, Yb1-xLuxB12に対

して、高エネルギー励起と同様にバルク敏感

と考えられている 10 eV 以下の励起光で高分

解能光電子分光を行い、低温で開く狭いエネ

ルギーギャップを観測し、不純物に対する近

藤半導体のエネルギーギャップの応答が異

なることを見いだした。 

② URu2Si2の隠れた秩序相の研究においては、

Laser-PES のバルク敏感性と高いエネルギー

分解能により、隠れた秩序相に特徴的な極め

てエネルギー幅の狭い電子構造とその温度

依存性の詳細な観測に成功した。加えて、多

体効果を反映すると考えられる準粒子分散

の微細構造を観測し、高分解能光電子分光が

重い電子系の研究により重要な貢献ができ

る可能性を示した。 

③ URu2Si2の隠れた秩序状態の起源を調べる

為に、ヨーロッパの放射光施設において高分

解能 ARPES を行った。隠れた秩序相転移温

度以上において非常に幅の狭いバンドの観

測に成功した。その温度変化から、転移温度

以下におけるギャップの形成を観測した。加

えて、ブリルアンゾーンの対称性の高い点に

おける測定結果とその温度変化の比較から

隠れた秩序相の秩序ベクトルを示唆した。 

④ Pr を含む充塡スクッテルダイト超伝導体

PrPt4Ge12 の高分解能光電子分光測定を行い、

超伝導ギャップの直接観測に成功した。La 

Pt4Ge12の実験結果との比較から、PrPt4Ge12の

異常な超伝導特性が多重超伝導ギャップ構

造に起因する可能性を示唆した。 

 CeT2Al10(T=Fe, Ru, Os)の T=Ru, Os で観測

される低温相転移の機構解明のために高分

解能光電子分光を行った。混成による電子構

造と相転移に関連する電子構造変化を区別

して観測することに成功し、この転移に電子



構造の変化が関与することを示した。 

（４）装置建設、新手法開発等 

① Ce化合物において 4f軌道と混成する軌道

を実験的に同定可能な偏光依存硬 X 線光電

子分光法の開発に世界で初めて成功した。 

② 重い電子系超伝導体の超伝導ギャップ観

測を目標として装置性能が一段と向上した。

試料温度 1K、エネルギー分解能 75μeV 達成

した。近い将来、重い電子系超伝導体 CeCoIn5

や UAl2Pd3 の超伝導ギャップの直接観測が可

能な実験技術が確立された。 
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