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研究成果の概要（和文）：強磁場下の混合原子価希土類化合物のＸ線吸収磁気円二色性（XMCD）
の理論を不純物アンダーソン模型により構築し、最近わが国で開発されたパルス強磁場下の
XMCD 実験データを解析した。まず、硬Ｘ線による YbInCu4の Yb L2,3吸収端 XMCD（電気双極子遷
移）の磁場依存性を、1 次の磁場誘起価数相転移を考慮して解析し、さらに YbAgCu4における電
気四重極子遷移による XMCD の同定に成功した。さらに最近、軟Ｘ線による EuNi2(Si0.18Ge0.82)2

の Eu M4,5端 XMCD 実験データの理論解析においても成果をあげた。また、将来の実験に備えて、
強磁場下の共鳴Ｘ線発光分光の理論の準備をおこなった。 
 

 

研究成果の概要（英文）：We constructed the theory of X-ray absorption magnetic circular 
dichroism (XMCD) of mixed-valence rare-earth compounds in high magnetic field with the 
impurity Anderson model, and analyzed experimental data of XMCD spectra measured by pulsed 
high magnetic field which was developed recently in Japan. We first analyzed the field 
dependence of hard X-ray XMCD spectra by electric dipole transition at the Yb L2,3 edges 
of YbInCu4,taking into account the field-induced valence transition of the first order, 
and then succeeded in assigning the XMCD by the electric quadrupole transition for YbAgCu4. 
More recently, we analyzed successfully the soft X-ray XMCD experimental data at the Eu 
M4,5 edges of EuNi2(Si0.18Ge0.82)2. Finally, we made some calculations of resonant X-ray 
emission spectroscopy (RXES), aiming at future RXES experiments in high magnetic fields.  
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１．研究開始当初の背景 

強磁場下の物性研究においてＸ線分光法は
最も優れた研究手段の一つであるが、技術上
の困難のため研究が遅れていた。ようやく数
年前に、世界にさきがけてわが国で、パルス
磁場を用いたＸ線吸収とその磁気円二色性
(XMCD)の実験が画期的な成功を収め、実験研
究への道が開かれた。しかし、実験データを
解析し、そこから電子物性の情報をひきだす
ための理論が欠けていたので、新たに理論を
構築することが急務であった。研究代表者の
小谷は、以前に強磁性希土類化合物の XMCD
に対する理論研究の実績があったので、その
理論をさらに発展させ、強磁場下の混合原子
価希土類化合物における XMCD の理論を作り、
実験家と協力して、新しい実験データの理論
解析を開始した。 
 
 

２．研究の目的 

 

(1) 強磁場下の混合原子価希土類化合物に
対する硬Ｘ線吸収 XMCD の理論を構築し、わ
が国の新しい技術により観測された実験デ
ータを理論解析する。 
 
(2) その後、わが国で軟Ｘ線吸収 XMCD に対
する同様な実験が成功したので、硬Ｘ線吸収
XMCD の理論を発展させ、軟Ｘ線実験結果の理
論解析にも応用する。 
 
(3) 強磁場下の XMCD に比べてさらに強力な
実験手段として、強磁場下の共鳴Ｘ線発光分
光実験が将来実現する可能性を考慮し、その
理論研究の準備をおこなう。 
 

 

３．研究の方法 

理論の基礎になるモデルは、強磁場下の希土
類化合物を記述する単一不純物アンダーソ
ンモデルである。希土類化合物としては、混
合原子価 Ce 化合物、Yb 化合物、および Eu 化
合物を扱った。従来の強磁性体に対するゼロ
磁場下の XMCD の理論を拡張して、強磁場下
に適用した。まず、Ｌ2,3 吸収端 XMCD に対し
て、結晶場効果を等価演算子法で、また伝導
電子帯の幅の効果を1/Nf展開法(Nfは4f状態
の縮重度)で取り入れた。次に、理論を希土
類 M4,5吸収端 XMCD に拡張し、更に、XMCD の
理論に替わって、強磁場下の共鳴Ｘ線発光分
光スペクトルの理論を準備した。いずれも、
ゼロ磁場で小谷が開発した理論方法（数値的
直接対角化法など）を適用しながら、さらに
これを拡張・発展させた。 
 
 

４．研究成果 
(1) 混合原子価 Ce化合物と Yb 化合物に対し
て、強磁場下の XMCD を記述する一般理論を
作った。不純物アンダーソン模型を用いて、
基底状態における Ceおよび Yb の価数と磁化
の磁場依存性を扱い、近藤束縛状態が磁場に
よって不安定化する過程がそれらを決定す
ることを示した。次に、Ce および Yb のＬ2,3

端のＸ線吸収(XAS)と XMCDのスペクトル形状
を計算し、それらの磁場依存性が価数と磁化
の磁場依存性を直接に反映することを示し
た。希土類 4f 状態に対する結晶場の効果に
ついても詳しくしらべた。 
 
(2) 上記の一般理論の応用として、最近のパ
ルス磁場実験で得られた YbInCu4の Yb L2,3端
XAS と XMCD スペクトルを理論解析した。図１
と図２は、これらのスペクトルの計算と実験
の結果である。温度は 0 K（計算）と 5.0 K
（実験）である。30 T 近傍の磁場で磁場誘起
価数転移が起き、Yb の価数が急激に変化する
ことに対応して、Yb L3 XMCD の強度が理論・
実験ともに急激に増大することがわかる。L2 
XMCD の符号が理論と実験で異なる理由につ
いて、結晶場効果や 5d バンドのスピン分極
効果を考慮した詳しい検討をおこなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１ YbInCu4の Yb L2,3端 XAS と XMCD の計算結果 

 

 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

図２ YbInCu4の Yb L2,3端 XAS と XMCD の実験結果 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３ YbAgCu4の Yb L3 XMCD の計算結果 
 
 
  
(3)  YbInCu4 の実験に引き続いて YbAgCu4 に
対する同様な実験がおこなわれたところ、
YbInCu4に類似した L3 XMCDスペクトルに加え
て、その低エネルギー側に負の XMCD ピーク

が新たに観測された。詳しい理論解析の結果、
この新しい XMCD は電気四重極子遷移によっ
て生じることが判明した。L3 XMCD スペクト
ルの計算結果（温度は 0 K）と実験結果（4.8 
K）を図３と図４に示す。図３の相対エネル
ギーが-15 eV近傍の負のピークが電気四重極
子遷移によるもので、0 eV 近傍の正の XMCD
は通常の電気双極子遷移によるものである。
電気双極子遷移による XMCD の強度は磁場と
とものに単調に増加するのに対して、電気四
重極子遷移の場合は 50 T 付近で最大となり、
それ以上の磁場で減少することが理論的に
導かれた。また、YbAgCu4で観測された電気四
重極子遷移のXMCDが YbInCu4では観測されて
いない理由を、二つの物質の電子構造の違い
に基づいて説明することに成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 
 
 
図４ YbAgCu4 の Yb L3 XMCD の実験結果 （最下段

は Yb L3 XAS） 

 

 
(4) パルス磁場による L2,3端 XMCD 実験（硬Ｘ
線による）の成功に続いて、極く最近パルス
磁場による M4,5端 XMCD 実験（軟Ｘ線による）
の技術開発がわが国で成功裏におこなわれ、
EuNi2(Si0.18Ge0.82)2の Eu M4,5端 XMCD の磁場依
存性が観測された。そこで、これまでの L2,3

端 XMCD の理論を拡張・発展させて、Eu M4,5

端 XAS および XMCD の理論解析をおこなった。
図５は XAS の実験結果から得られた価数（赤
丸）と理論計算の結果（実線）を比較したも
のであり、図６では磁化の実験結果（実線）
と計算結果（赤丸）を比較している。図６で
は、磁化の計算結果を Eu2+, Eu3+および磁性不
純物からの寄与に分解した結果も示されてい



る。M4,5端 XMCD の特徴は、実験結果に総和則
を適用して、Eu2+と Eu3+の磁化を分離して観測
できることであり、その結果も示されている。
ここで、Eu2+の磁化の実験値は、Eu2+と磁性不
純物の磁化の計算値の和に対応している。図
５、図６ともに、実験と理論計算の結果はよ
く一致している。なお、EuNi2(Si0.18Ge0.82)2は
ゼロ磁場で温度誘起価数転移を示すことも知
られており、われわれの理論を応用して価数
と帯磁率の温度依存性を計算し、既存の実験
結果をよく再現することにも成功をおさめる
ことができた。 
 

 
 
図５ EuNi2(Si0.18Ge0.82)2における Euの価数の計算

と実験結果 

 
 
 
図６ EuNi2(Si0.18Ge0.82)2 における磁化の計算と実

験結果 

 
 
(5) 強磁場下で共鳴Ｘ線発光分光の手法を
用いれば、磁場による電子状態の変化を極め
て詳細に検知できる筈である。現実問題とし
て、強磁場下で高分解能の共鳴Ｘ線発光分光
を観測するためには、技術的な課題が残され
ていて、今は実験データが得られる段階にま

で到っていない。本研究では、将来の実験の
進歩に備えて、理論の整備をおこない、学会
発表などをおこなった。 また、それに密接
に関連する共鳴Ｘ線発光分光の理論として、
混合原子価 Yb 化合物の結晶場準位や近藤ギ
ャップの電子励起を起源とする共鳴Ｘ線発
光スペクトルの理論的予測をおこなった。ま
た、CeO2や CeFe2の L3端Ｘ線吸収における内
殻正孔効果を共鳴Ｘ線発光分光の利用によ
り確認するという新しい研究を実施し、成果
をあげることができた。 
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