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研究成果の概要：強相関希土類化合物では，外部からの圧力や磁場・温度を変化させることで，

局在から量子臨界点を経由して非局在状態へ移行する。その量子臨界点近傍では，磁性と伝導

が複雑に絡み合い，非従来型の超伝導などの特異な物性が現れる。本研究では，このような特

異な物性の起源となっている電子状態を低温・高磁場・高圧下の赤外・テラヘルツ分光および

シンクロトロン放射光を用いた三次元角度分解光電子分光で解明した。 
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１．研究開始当初の背景 

近年，電子の局在から非局在状態への移行

過程およびその境界である量子臨界点での

性質が物性物理における大きな問題になっ

ている。物質に発現する多彩な物性は，固体

内で互いに競合している基本的な相互作用

が拮抗した結果生ずる電子の局在と非局在

状態のどちらか，またはその移り変わりを反

映したものと見られるためである。希土類化

合物，遷移金属酸化物，有機超伝導体などの

強相関電子系と呼ばれる電子間相互作用の

大きい系では，局在と非局在の境界にある量

子臨界点に高温超伝導などの非 BCS 超伝導

をはじめとする新奇な物性が出現する。この

局在から非局在へ至る過程を追った電子状

態の研究は，これまでほとんど行われてこな

かった。 
 
２．研究の目的 

本研究では，強相関電子系の局在から非局

在への移行に対する電子状態の変化を調べ

るために，局在・非局在が明確に区別できる

希土類（4f 電子系）化合物を取り上げた。な

ぜなら，この化合物は置かれた環境（温度・

圧力・磁場）に応じて局在である磁性絶縁体
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から，異方的超伝導が現れる量子臨界点を経

て非局在の異常金属に至る，極めて多彩な物

性を示すためである。このような局在から非

局在に至る電子状態の変化を統一的に理解

するために，混晶による化学圧力や外部から

の静水圧・磁場によって混成強度をコントロ

ールし，その際の電子状態変化を低温・高

圧・高磁場下の多重極限環境下赤外・テラヘ

ルツ分光，および共鳴角度分解光電子分光に

よって調べ，混成強度の変化によって，電子

状態がどのように変化するかを調べること

を目的として研究を行った。 
 
３．研究の方法 

本研究では，強相関電子系の低温・高圧・

高磁場の多重極限下の赤外・テラヘルツ分光

および低エネルギー励起角度分解光電子分

光によって，混成強度をパラメータとして f
電子系の局在から非局在に至る電子状態を

決定し，特徴的な物性の変化の起源を探るた

め，多重極限環境下赤外・テラヘルツ分光，

および共鳴角度分解光電子分光を行った。ま

ず，既存の装置では性能が不足していた多重

極限下テラヘルツ分光装置と低エネルギー

励起光電子分光装置の設置・調整を行った。

その結果，最低温度 0.4K，最低エネルギー

2meV のテラヘルツ反射分光測定，最低温度

は 8K だが最高圧力 6GPa，最低エネルギー

5meV の低温・高圧下テラヘルツ分光測定，

励起エネルギー10eV 以下，エネルギー分解能

1meV 以下の角度分解光電子分光が可能にな

った。 
 
４．研究成果 

(1) 共鳴角度分解光電子分光を用いて，重い

電子の起源である伝導帯と局在 4f 準位との

混成（c-f 混成）の直接観測に成功した。（図

１）[論文番号⑨] 

 
図１. CeCoGe1.2Si0.8の Ce 4d-4f 共鳴角度分解

光電子分光。(a)は非共鳴イメージで主に Ce 
3d バンド，(b)は共鳴イメージで主に Ce 4f 成
分を表している。 

(2) 伝導帯と 4f 準位との混成（c-f 混成）を変

化させることができる CeNi1-xCoxGe2 (x = 0 ~ 
1)で Ce 4f 電子状態と c-f 混成によって生じた

準粒子の混成強度依存性（x 依存性）を測定

した。その結果，Ce 4f 電子状態は x に対して

連続的に変化したが，準粒子は量子臨界点で

有効質量が発散し，かつ，散乱確率がランダ

ウのフェルミ液体理論から予測されるエネ

ルギーの 2 乗ではなく，非フェルミ液体を表

すエネルギーの一乗に比例することがわか

った。量子臨界点に近い YbRh2Si2でも同様に，

10meV 以下のエネルギーで有効質量の発散

と，散乱確率がエネルギーの一乗に比例する

減少が観測され，量子臨界点での普遍的な性

質であることが実験的に示すことに成功し

た。（図２）[論文番号⑧，⑬] 

 
図２. YbRh2Si2の有効質量(a)と散乱確率(b)ス
ペクトルの温度依存性。どちらも 10meV 以下

で重い準粒子の振る舞いが表れている。特に，

低温での散乱確率は，6meV 以下で非フェル

ミ液体を表すエネルギーの一乗に比例する

ことがわかる。 
 
(3) アルカリ土類鉄アンチモンスクッテルダ

イトで，鉄 3d を起源とした重い電子状態を

初めて観測した。その原因は，重い電子系の

起源である近藤効果と同じように，Fe 3d 電

子のスピン揺らぎが伝導電子を散乱するこ

とで生じていることがわかった。また，同様

に d 電子系でスピン揺らぎが強いと考えられ

ている ZrZn2 でも，準粒子の散乱確率がフェ

ルミ液体では説明できず，スピン揺らぎによ

る非フェルミ液体になっていることがわか



 

 

った。[論文番号⑩，⑪，⑮，⑯] 
 
(4) 強相関 Ce，Yb 化合物の光学伝導度スペ

クトルには，中赤外領域に共通にピーク

（mid-IR）が現れる。その起源は，以前より

c-f 混成ギャップによるものであると説明さ

れてきたが，明確な証拠が得られていなかっ

た。そこで，単純な結晶構造を持つ CeX3 (X = 
Pd, Sn, In)に対してスピン軌道相互作用を取

り入れた正確なバンド計算を行い，光学伝導

度を導出した。その結果，CeX3 の mid-IR ピ

ークはバンド計算から導かれ，mid-IR ピーク

起源は，フェルミ準位近傍の複雑なバンド構

造によるものであることがわかった。（図３）

[論文番号④] 

 
図３. 実験で得られた CePd3 の光学伝導度ス

ペクトル（Exp.）とスピン軌道相互作用と取

り入れたもの（w. SOI）と入れないもの（w/o 
SOI）の計算との比較。CePd3は，3 つの mid-IR
ピークと 0.1eV 以下に肩構造が観測されるが，

スピン軌道相互作用を入れると，それらの構

造が再現される。 
 
(5) 0.6GPa の圧力によってバンド半導体（エ

ネルギーギャップ Eg：約 100 meV）から混合

原子価半導体（Eg～10meV）へ転移する SmS
の価数転移の起源を調べるため，テラヘルツ

反射スペクトルの圧力依存性を測定した。そ

の結果，圧力に伴ってエネルギーギャップが

減少するが，ギャップが閉じる前に混合原子

化状態へ転移することがわかった。その転移

する時のギャップの大きさは約 40meV であ

り，Sm 4f-5d 間に生じる励起子の結合エネル

ギーに等しいことがわかった。つまり，Sm2+ 
4f と励起子のエネルギーが一致した時に

Sm2+ 4f 電子が解放されて Sm3+になり，価数

転移が起こっていると考えられる。[論文番号

⑤] 
 
(6) 低温・磁場下での電子状態の空間的不均

一性を測定することを目的として，赤外磁気

光学イメージングを開発し，有機超伝導体

κ-(ET)2Cu[N(CN)2]Br のモット転移境界での

電子状態の空間分布および強磁性半導体

EuO の強磁性転移近傍の磁気ポーラロンに

よる電子状態不均一性を調べた。[論文番号⑦，

⑫] 
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