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研究成果の概要（和文）：本研究では，イリジウム酸化物Sr2IrO4, Sr3Ir2O7, SrIrO3について，軟X線励起角度
分解光電子分光実験を行い，3次元波数空間での電子構造を明らかにした．実験結果から，Ir-Oネットワークの
次元性が増加するに伴い，エネルギーバンドがフェルミ準位を横切って系が金属化することが明らかとなった．
また，ネール温度の上下での光電子スペクトルの変化を調べた結果，Sr2IrO4が温度の変化に関わらずエネルギ
ーギャップ構造を保持する一方，Sr3Ir2O7では高温相でフェルミ端が観測され，金属化していることが明らかに
なった．

研究成果の概要（英文）：In this study, we systematically investigate three-dimensional 
momentum-resolved electronic structures of Ruddlesden-Popper-type iridium oxides Srn+1IrnO3n+1 using
 soft-x-ray angle-resolved photoemission spectroscopy. Our results provide direct evidence of an 
insulator-to-metal transition that occurs upon increasing the dimensionality of the IrO2-plane 
structure. This transition occurs when the spin-orbit-coupled jeff = 1/2 band changes its behavior 
in the dispersion relation and moves across the Fermi energy. In addition, an emerging band along 
the G(0,0,0)-R(π,π,π) direction is found to play a crucial role in the metallic characteristics 
of SrIrO3. In addition, Sr3Ir2O7 solely showed the transition in conjunction with the magnetic phase
 transition induced by temperature change.

研究分野： 固体物理学，光物性

キーワード： 電子構造　光電子分光　イリジウム　酸化物　スピン軌道
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１．研究開始当初の背景 
従来のヘリウム放電管(hv≃20-40eV)や

100eV 程度の低エネルギー放射光源を⽤い
た光電⼦分光は表⾯電⼦状態に敏感であり，
強相関物質のような表⾯とバルクの電⼦状
態が⼤きく異なる対象については，バルク電
⼦状態に関して正しい知⾒が得られていな
かった．研究代表者は異常な絶縁状態が指摘
されていた Sr2IrO4 を含む層状ペロブスカイ
ト型酸化物（多結晶）に対してバルク敏感な
電⼦分光研究を推進し，これらの系において
⾒いだされた絶縁状態が，電⼦相関の影響を
受けながらも，これまでに広く受け⼊れられ
ていた単純なスピン軌道相互作⽤誘起のモ
ット絶縁体の描像では説明されないバルク
電⼦構造を持つことを明らかにしてきた．こ
の系のエネルギーギャップはネール温度以
下で反強磁性相関の発達に伴って成⻑し，ス
レーター絶縁体としての特徴を備えている
と理論研究から⽰唆されており，モット型・
スレーター型という明確な区別は馴染まな
い．このような絶縁体の特性はバルク電⼦状
態に起因しており，正確な知⾒を得るために
はバルクに敏感な電⼦状態研究が不可⽋で
あった．また，特異物性を議論するためには，
本来の物性を司るフェルミ準位近傍の電⼦
（準粒⼦）構造を波数分解し，直接かつ詳細
に観測する必要があった．  
 

２．研究の⽬的 
本研究の⽬的は，軟 X 線放射光励起光電⼦

分光装置を駆使して，擬 2 次元から 3 次元の
結晶構造を有するペロブスカイト型イリジ
ウム系強相関（または中相関）酸化物群に対
して，バルク 3 次元分散構造（波数(kx,ky,kz)
と結合エネルギーEB の関係）を直接観測し，
未だ⼗分に理解されていない，次元性の変化
に伴って発現する種々の異常物性と強スピ
ン軌道結合電⼦構造との相関を明らかにす
ることである． 
 
３．研究の⽅法 
（1）パルスレーザー成膜（PLD）SrIrO3 で

の清浄表⾯を得るための実験条件の最
適化 

バルクでの純良単結晶が得られていなか
った擬⽴⽅晶ペロブスカイト型 SrIrO3 を
PLD 法により単結晶薄膜として作製し，光
電⼦分光実験を⾏うために必要な清浄表⾯
を得る⼿法の検討を⾏った．Nb を 0.05wt%
ドープした SrTiO3(001)基板上に PLD 法に
より成膜された擬⽴⽅晶ペロブスカイト
SrIrO3 に対して，表⾯保護のため 2 原⼦層
の SrTiO3 キャップを⾏った．成膜槽から光
電⼦分光実験槽までは窒素雰囲気中で移送
し，光電⼦分光実験槽の⼿前の準備槽にお
いて⾏ったオゾン雰囲気中での熱処理の有
効性およびキャップ層の有効性を O 1s 内
殼と Ir 4f 内殼光電⼦スペクトルの形状より
評価した． 

 
（2）Ruddlesden-Popper 系列イリジウム酸

化物の軟X線励起⾓度分解光電⼦分光 
バルク単結晶 Sr2IrO4（最隣接 Ir 原⼦数

z=4），バルク単結晶 Sr3Ir2O7（z=5），薄膜
単結晶 SrIrO3（z=6）に対して，3 次元波数
分解電⼦構造を得るために，⼤型放射光施
設 SPring-8 の軟 X 線ビームライン BL23SU
において軟 X 線励起の⾓度分解光電⼦分光
を⾏った． 

 
（3）3次元波数分解光電⼦スペクトルと種々

の理論計算結果との⽐較による電⼦状態
の知⾒抽出 

軟X線⾓度分解光電⼦分光実験から得ら
れた3次元波数分解光電⼦スペクトルに対
して，種々の理論に基づく計算から得られ
た電⼦構造との⽐較を⾏い，経験的パラメ
ータの妥当性についての定量的評価や多体
効果の影響について議論した． 

 
（4）波数分解光電⼦スペクトルの温度変化か

らアプローチする絶縁化の起源 
反強磁性絶縁体であるSr2IrO4とSr3Ir2O7

について，得られた波数分解電⼦構造に関
する知⾒を活⽤し，フェルミ準位ごく近傍
に状態を持つ波数においてネール温度の上
下での電⼦構造の変化を調べた． 

 
（5）Ir 4f 内殻電⼦構造解析による価電⼦帯

電⼦構造パラメータの抽出 
軟X線および硬X線励起の内殼光電⼦分光

実験を⾏い，低エネルギースケールの物性
への寄与が⽀配的なIr 5d電⼦状態について
多くの知⾒が含まれていると期待されるIr 
4f内殼光電⼦スペクトルを測定した．また，
得られた結果について，これまで種々の物
質について内殼光電⼦スペクトルの解析に
⽤いられてきたクラスターモデル計算によ
り，スペクトル構造の再現が可能かどうか
の検討を⾏った． 

 
４．研究成果 
（1）パルスレーザー成膜（PLD）SrIrO3 で

の清浄表⾯を得るための実験条件の最
適化 

成膜後数⽇の間は，超⾼真空内で良好な
表⾯状態であることを⽰唆する光電⼦スペ
クトル形状が得られた．SrTiO3 キャップを
した試料では，数カ⽉にわたり，Ir 4f 内殼
やフェルミ準位近傍の価電⼦帯光電⼦スペ
クトルの形状は変化しなかった．⼀⽅，い
かなる条件でもオゾン雰囲気中で熱処理を
⾏った試料では，シャープな低速電⼦線回
折スポットが⾒られるにも関わらず，熱処
理を⾏わなかった試料よりも明瞭な波数分
解光電⼦スペクトルは得られなかった． 

 
（2）Ruddlesden-Popper 系列イリジウム酸

化物の軟X線励起⾓度分解光電⼦分光 



放射光エネルギーを 405eV から 995eVま
で変化させることで，光電⼦放出バルク感
度，各元素・軌道での光イオン化断⾯積，
波数空間での kz 値を複合的に変化させなが
ら，光電⼦放出⾓度，すなわち波数空間で
の kx，ky に依存した光電⼦スペクトルを測
定し，各物質のブリルアンゾーンにおける
⾼対称点を含む等エネルギー⾯（結合エネ
ルギーが 0 の時にはフェルミ⾯）での放出
強度分布や⾼対称点間の分散関係を実験的
に得た． 

3次元的な結晶構造を有するSrIrO3では，
等エネルギー⾯における光電⼦強度分布の
明瞭な kz 依存性が観測された．このことは，
真空紫外領域に⽐べて励起エネルギーの増
加に伴うバルク敏感性の向上により，kz ⽅
向の波数ブロードニングが抑制され，エネ
ルギー可変軟 X 線⾓度分解光電⼦分光にお
いて⾼い kz 分解能で電⼦構造を観測するこ
とが可能であることを⽰している． 

Sr3Ir2O7 について，kz ⽅向ではブリルアン
ゾーンの枠組みを超えた周期をもつ電⼦構
造が観測された．この⻑周期電⼦構造の起
源は，IrO2 バイレイヤーの層間の結合に由
来することが知られていたが，これまでに
Bi2212 において提案されたモデルを適⽤
して定量的に遷移⾏列要素を計算し，異な
る⾼対称点では結合状態のパリティが異な
ることを明らかにした． 

SrIrO3，Sr3Ir2O7，Sr2IrO4 では，各物質に
固有の IrO6 ⼋⾯体の回転によるブリルアン
ゾーンの縮⼩に伴って，エネルギーバンド
がブリルアンゾーン境界で折り返している．
しかし，観測された光電⼦スペクトルでは，
各物質共通して，折り返したエネルギーバ
ンドからの光電⼦放出は弱く，IrO6 ⼋⾯体
が回転していない場合のエネルギーバンド
（以後，これを便宜的にオリジナルバンド
と呼ぶ）からの光電⼦放出が⽀配的になっ
ている．z が 5 から 6 へと増加するに伴っ
て系は⾦属化する．SrIrO3 において観測さ
れた電⼦構造から様々な⾼対称点間でエネ
ルギーバンドがフェルミ準位を横切ってい
ることが明らかになった． 

 
（3）3次元波数分解光電⼦スペクトルと種々

の理論計算結果との⽐較による電⼦状態
の知⾒抽出 

SrIrO3 について，密度汎関数理論に基づ
く電⼦構造計算を⾏い，実験結果と⽐較し
た．⽤いた計算コードは Wien2k であり，
局所密度近似に加えてスピン軌道相互作⽤
を考慮している．また，得られた光電⼦ス
ペクトルではオリジナルバンドが⽀配的で
あったことから，IrO6 ⼋⾯体の回転がある
とないとの両⽅の場合について計算を⾏っ
た．IrO6 ⼋⾯体が回転した結果，エネルギ
ーバンド幅は著しく狭まり，電⼦は局在化
する．⼀⽅，フェルミ準位を横切るバンド
は，IrO6 ⼋⾯体の回転を考慮しないバンド，

すなわち t2g基底における合成⾓運動量量⼦
数が良い量⼦数となっている jeff バンドであ
ることが明らかになった．さらに具体的に
は，これらのバンドは jeff=1/2 バンドであり，
フェルミ⾯の⼤きさから⾒積もったこのバ
ンドを占める電⼦数は 1 であった．従って，
SrIrO3 は合成全⾓運動量 Jeff=1/2 基底状態
にあると結論される．しかしながら，この
結論はホール係数の温度依存性の解釈と齟
齬があるため，今後，より詳細な検討を要
する． 

 
（4）波数分解光電⼦スペクトルの温度変化か

らアプローチする絶縁化の起源 
研究代表者らによる先⾏研究から，Sr２

IrO4 の硬 X 線励起の価電⼦帯スペクトルは
動的平均場理論から得られる結果により定
性的に再現されることが明らかになってい
る．この計算では，ネール温度以上では系
は⾦属化することから，Sr２IrO4 の絶縁化の
起源はスレーター的であると結論した．⼀
⽅，3 次元波数分解電⼦構造から明らかと
なった，Sr２IrO4 のフェルミ準位にバンドが
最も近づく⾼対称点である M 点（π,0,0 ）
での光電⼦スペクトルの温度変化を調べた
ところ，ネール温度（~240K）以上である
300K においてもフェルミ端は観測されな
かった．電⼦相関が Sr２IrO4 よりも弱いと
考えられる Sr3Ir2O7（ネール温度~280K）
では 300K において明瞭なフェルミ端が観
測された．すなわち，実験的事実のみから
は Sr２IrO4 は「よりモット的」，Sr3Ir2O7 は
「よりスレーター的」であると結論される． 

今後，先⾏研究と同程度のバルク感度で
電⼦構造に関する知⾒が得られる硬 X 線励
起の内殼光電⼦分光により，Ir 4f 内殼光電
⼦スペクトルの温度変化を観測・解析する
ことで，これらの物質の絶縁化の起源につ
いて詳細に調べていく必要がある． 

 
（5）Ir 4f 内殻電⼦構造解析による価電⼦帯

電⼦構造パラメータの抽出 
実験結果について理論研究者と議論を交

わす過程で，Ir 4f 内殼光電⼦スペクトルの
特徴的な形状は， IrO6 ⼋⾯体を構成する配
位⼦の軌道を占める電⼦ではない，⾮局所
からの電荷移動によって光電⼦放出で⽣成
された内殼正孔を遮蔽することに由来する
ことが明らかになってきた．現在，共同研
究者が動的平均場理論から得られる価電⼦
帯電⼦構造を考慮した不純物アンダーソン
モデルにより，上記の⾮局所遮蔽構造を再
現することを試みている．また，上記項⽬
（4）に挙げた，Ir 4f 内殼光電⼦スペクトル
の温度変化について実験を⾏うとともに理
論計算による再現を試み，Ir 5d 電⼦と価電
⼦との間の電荷移動エネルギーと実効的な
Ir 5d間クーロンエネルギーなど経験的パラ
メータを最適化し，これらの物質系の物理
について理解を深めていく． 



（6）その他の成果 
研究の過程で，CeNi2Ge2，LaAlO3/SrTiO3

ヘテロ構造，LaOMnAs について波数分解
した電⼦構造に関する知⾒を得ることを⽬
的に，軟 X 線⾓度分解光電⼦分光，共鳴⾮
弾性散乱実験等を⾏った．これらの結果は，
投稿論⽂ 3 編にまとめられた． 
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