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要旨

複雑な磁気構造に代表される異常物性が報告されているCeSbについて､その常

磁性相と反強常磁性相における電子状態を調べるために高分解能角皮分解光電子分

光を行ったo常磁性相(30K)から反強常磁性相(10K)にかけて､r点付近のSb5p,,2か

らなるホール ･ポケットと､x(M)点付近に存在するCe5dt2声 よるエレクトロン･ポ

ケットが大きくなるといった相転移に伴うバンド構造の変化を初めて角度分解光電

子分光法でとらえることに成功したoこの結果はp-fmixingmodelによる予測と定性

的に一致し､ceSbの示す複雑な磁気構造が､その特徴的なバンド構造と密接な関係

があることを示している｡

●この節文は､私の修士論文 ｢高分解能光電子分光によるセリウム化合物の電子状

態｣の内容の中から､すでに他の雑誌に掲載済み【ト4】の部分を除き､物性研究に掲

載する原稿として書き直したものであ▲る｡まとめ直す課程で､東北大学に提出した

修士論文と記述に若干の違いが生じたことをあらかじめ断っておく.
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高分解能光電子分光によるセリウム化合物の電子状態

第一章 序論

高分解能角度分解光電子分光法はフェ

ルミ面のトポロジーのみならず､フェ

ルミレベル以下の微細なバンド分散を

直接実験的に観測出来る非常に強力な

実験手段である【5,6】｡しかし､これま

で強相関f電子系については角度分解

を用いた実験はほとんど行われていな

い｡一方､強相関f電子系のフェルミ

面は､de-Haasvan AIpen(dHvA)効果の

実験でよく研究されてきた｡しか.し､

dHvAの実験は極低温 (-1K以下)に

限定されるという制約をもっている｡

dHvAに比べ､高分解能光電子分光法

は以下のような利点を持つと考えられ

る｡1)測定温度の範囲が広 く､温度

(相転移等)によるフェルミ面の変化

が観測できる｡2)フェルミ面のみな

らずフェルミ準位以下の広い範囲のバ

ンド構造を測定できるのでフェルミ面

の性格 (電子的､ホール的)をも決定

できる｡3)バンド構造そのものを実

験的に決定できるためブリリュアンゾー

ン中のフェルミ面の絶対位置を決定で

きる｡

本研究の目的は､高分解能の角度分

解光電子分光法によって相転移前後の

CeSbのバンド構造を実験的に決定し､

ce4f電子による多体効果がバンド構造

に与える影響を調べることにある｡

§1-1 CeSbの物性

単純なNd:1構造を持つにも関わらず､

CeSbは図1に示した複雑な磁気構造【71

に代表される異常物性t8,9】を示すこと

で良く知られている｡特に､1)光電

子スペクトルにおける2ピーク構造

【101､2)dHvA効果の測定における付

加的な大きなフェルミ面【11】､3)他の

希土類アンチモンから予測される結晶

場分裂の大きさに比べて非常に小さい

億をもつといった結晶場異常【121､4)

フェリ磁性に代表される強い磁気異方

性【13】､といった興味深い電子及び磁

気構造を示すことから､実験､理論と

もに最も良く研究がなされている｡ま

た最近､pittini等によって900もの巨大

Kerr効果が発見【141されその工学的応

用は計り知れない可能性を秘めている

【15]｡

温度によるCeSbの磁気構造は､TN=

16Kで常磁性相 (p)か.6反強常磁性

棉 (AFP)に一次相転移し､少なくと

も6つの違ったAFP相をえて､T=6Kで

反強磁性相 (AF)に二次相転移する｡

cesbのAFP及びAF相におけるCe4f電

子のスピン酉汐射ま､強磁性的にオーダー

した面の周期的な積み重ねによって記

述され【7]､CeSbに特有のAFP相におい

ては常磁性面 (o)がその間に入るこ

とになる｡強磁性面の磁化の方向を上

向き (+)､下向き (-)で表すと､例

えば五つ目のAFP相 (AFP5)は､ (+

+-+十一一十O-)といった周期構造で記述

できる｡また､cesbは､常磁性相にお

いて高密度近藤物質的な振る舞いを示

し､電子比熱γから近藤温度を見積 も
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組頭 広志

ると約100Kとなる｡これはCeSbのCe

原子あたり0.021というキャリアー数【8

,16】から考えると異常な値であ り､

cesbの常磁性相で見られる近藤的な振

る舞いが近藤効果で説明できるかは今

の所はっきりとした結論は得られてい

ない｡
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図1CeSbの磁気相図[7】.

一方､dHvAの実験【11]などから

cesbの示す異常な磁気構造がcesbの

バンド構造と非常に密接な関係を持つ

ことが示唆されてきた｡例.tして､図

2と図3にそれぞれ､LaSb【17】とcesb[

111のdHvAの実験結果を示す｡cesbの

バンド構造は､その参照物質であるLa

sbとほぼ同じであることが､dHvAの

実験とそのバンド計算による解析【18-

20】から明らかになっている｡両者の

フェルミ面はお互いに′よく似ている｡

このことは､cesbの4f電子が固体中で

良く局在していることを示している｡

しかし､cesbのフェルミ面はce4f電

子とバンドとの相互作用による影響を

受けて分裂していることがわかる｡

∫
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図2 hSbのdHvA振動敦の角度依存性【17】.

I-lllll.lll.l'lll'一lHllllI

･ β4 ! 4
IIf

A I

A tA !I t

A

･ y … Y
Z i】

- If l

… L) 言t J

蔓β, _iIiF
A A … AA

t AAAA

B2 i l

- 一一 俄岩垂....;,..▲...-.A:.:....A....讐≡
… …

i

→ ▲α(.(.(.I. -∫
30 0 30 60 90

【101】 【0011 【1117 【1107
FieldAngle

図3CeSbのdHvA振動数の角度依存性[11】.
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高分解能光電子分光によるセリウム化合物の電子状態

CeSbの角度積分共鳴光電子スペク

トル (4£スペクトル)【10】はCe4fの多

体効果による2ピーク構造を持つ｡フェ

ルミレベルに近い方からそれぞれ､始

状態を基本にして､p-f結合､反結合状

態と呼ばれている【21】｡これらのエネ

ルギー位置が､通常の-電子近似によ

る混成効果と反対になっているのは､

多体効果の終状態に由来する【22-24】｡

このことは､他のCe化合物同様､ce

sbが強い電子相関を持っていることを

意味する｡

また､cesbは圧力においても様々

な変化【25,26】を示す｡圧力をかけるこ

とはP-f混成強度を増加させることに対

応するので､CeSbの物性がかなりp-f

混成強度に敏感なことを示している｡

§1-2 p-fmixingmodel

槽谷等のp-imixingmodel【21]は､ce

sbの示す複雑な磁気構造とその電子構

造を以下のように説明している｡

cesbのバンド構造は基本的にその

参照物質である4f電子のないLaSbとほ

ぼ同じである｡価電子帯は主にSb 5p

から構成され､この5pバンドはスピン･

軌道相互作用によりr8の対称性をもつ

5p3′2とr6の対称性をもつ5pl′2に分裂す

る｡ この5p3βバンドが､r点にホール ･

ポケット形成する｡また､伝導帯は主

にCe5dt2gのバンドからなり､X点にエ

レクトロン･ポケットを形成する｡こ

のSb5pのホール ･ポケットとce5dの

エレクトロン ･ポケットとがわずかに

重なることによってCeSbは半金属とな

る.一方で､Ce4f準位はスピン･軌道

分裂によって4f,Gと4f5詔こ分裂し､さら

に4f5/2は単純立方晶の対称性をもつ結

晶場分裂によって㌔の対称性を持った

四重項 (4町 J)と､r,の対称性を持っ
た二重項 (4f(r7))に分裂する｡ここ

で基底状態は4町7)となる｡p-fmixing

modelの重要な機構の一つに､Sb5p,rZ

と4f(r8)が同じr8の対称性を持つこと

から強 く混成するといったp-i(rJ混成

効果がある｡この混成効果による結合

一反結合効果によって4f(r8)準位は下げ

られ､反対にSb5p,nバンニド (ホール ･

ポケット)はフェルミ準位に向かって

押し上げられる｡このp-i(r8)混成効果
は､r点のホールに混成が限定される

ため強い異方性を示す｡また､キャリ

アーが少ないことから､p-Lltr8)混成強

度は非線形的に増大することに特徴が

ある0 -万､4町 7とce5dちgの混成 (d-

fmixing)は､p-I(r8)混成効果に比べて
非常に弱い｡

この様なp-fl(r∂混成効果を取 り入れ

たバンド計算は､

1)まず､4f電子のない参照物質で

あるLaStP)バンド計算【18201を行う (図

4)0

2)次に､光電子分光実験の解析か

ら一一有効4fレベル一一を求める[23,241.

3) "有効4fレベル一一のエネルギー位

置に対称性を考慮した一本の4fバンド

を入れ､LaSbのバンドと混成させる｡

ー 797 -



組頭 広志

といった手順によって行われる【21,

27-29】｡ここで､4f電子による多体効

果を､一本の'-有効4fレベル一一と､自己

エネルギーをハートリー ･フォツクの

近似で取り扱うことによって考慮して

いる｡この結果得られた強磁性相cesb

のバンド構造を図5に示す【20】｡ここで

バンド計算の約0.10Rydに位置してい

るフラットなバンドが4fバンドである｡

また､p-I(r8)混成効果によってSb30の
2本のバンドがアップスピンバンドと

ダウンスピンバンドに分裂して4本の

バンドになっている｡つまり､LaSbの

2本のβ-､γホールブランチが､cesb

ではそれぞれ2つに分裂し､4本のβ1

-､β2-､β31､P4-ホールブランチとなる.

この効果は､dHvAの測定結果におい

て明確に観測されている (図3と図4

参)0

p-f混成モデルに基づいたバンド計算

は4f電子の多体効果によって影響を受

けたフェルミ面の形状を良く再現して

いる｡しかし､注意すべき点は､バン

ド計算はあくまでも-電子近似である

ので､光電子スペクトルに現れている

多体効果による2ピーク構造は再現で

きないことであり､また､約0.10Ryd

に位置 しているフラットな4fバンドは

かなりの分散を示しているが､実際4f

電子がこの様なバンドを形成している

訳ではないことである｡

XZWQ L ∧ ｢ A X K 王 r

図4 L娼bのバンド計算 (rehtMsticAPW)[18].
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図5 磁場を【001コ方向にかけた境合の強磁性相CeSb
のp-fmixingmodelに基づいたバンド計井【20】.

§1-3 実験日的

cesbの常磁性相から反強常磁性相

への相転移 (TN=16K)は､p-fiR成効
果によるものと考えられている【21】｡

当然､このような温度による相転移前

後のフェルミ面はpJ混成効果によって
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高分解能光電子分光によるセリウム化合物の電子状態

変化してることが予測される｡

しかし､dHvAの実験は極低温領域

に限られ (重い電子系の場合､その大

きな有効質量のため条件はさらに厳 し

くなる｡)､上記の常磁性一反強常磁

性相転移に伴ったバンド構造の変化と

いった温度領域での実験は原理上不可

能である｡これに対して､角度分解光

電子分光法は原理的にあらゆる温度 (本

実験で用いた装置では､T=8-400K)

での測定可能である｡ さらに､角度分

解光電子分光はフェルミ面の情報のみ

ならず､バンド構造まで実験的に決定

できる｡ この様な角度分解光電子分光

法のみが持つ特性を生かして､CeSbの

磁気相転移に伴うバンド構造の変化を

調べることは､cesbの物性解明におい

て非常に重要であると考えられる｡

第二章 実験

実験は東北大学においてその建設に

従事してきた極低温 ･高分解能光電子

分光装置を用いた｡本装置の概略図を

図6に示す｡高分解能化のために､直

径30cmの大きなアナライザーを用い､

地磁気の影響を防ぐために二重のp-メ

タルで覆っている｡これによって最高

分解能15meVを達成している｡ また､

外部からスリットをとりつけることに

より角皮分解測定が可能である｡試料

は､He循環型のクライオスタットによっ

て8Kまで冷却可能である｡

図6 極低温 ･高分解能光電子分光糞鷹の概略図

本実験では､バンド分散を得るため

に数十本のスペクトルをを取る必要が

あり､また試料の劣化が早いために角

度分解能は±lo､エネルギー分解能

は50meVにセットした｡測定方向は､

LaSbとcesbが単純なNaCl構造を持ち､

(100)面で簡単に努開できることを利用

して､測定方向をrLⅩ(M)方向にセッ

トした｡主に価電子帯がsb 5pバンド

であることから､sb 5pに対する光励

起断面積の大きいHeI励起光を用いた

【32】｡光電子分光測定に必要な清浄試

料表面は､2xl0-llTo汀の超高真空下で

高品質のCeSb(LaSb)単結晶を (100)

面で穿開することによって得た｡また､

試料温度は常磁性相､反強常磁性相そ

ー799-
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れぞれ10Kと30Kにセットした｡LaSb

についてはcesbの常磁性相と比較する

ために同じ30Kで測定した｡試料温度

は実験を通して同じ温度に保ち続け､

その誤差はl K以下である｡フェルミ

準位 (EF)はサンプルサブストレー ト

に蒸着した金のフェルミエッジから見

積もった｡フェルミ準位の位置の誤差

は､5meV以下と見積もられた｡試料

の劣化はバックグランドの増加として

現れることを利用して､努開直後の

NomalEmission(0=Oo)のスペクトル

を基準にとり､一時間ごとにこのスペ

クトルを測定することによって表面の

劣化をチェックした｡なお､すべての

角度分解スペクトルは同じ穿開面につ

いて取ったものである｡

測定に用いた試料は鈴木孝教授から

いただいた｡測定に用いたceSbの単結

晶の格子定数等の値は､dHvA信号が

観測されている試料【8】とほぼ同じであ

ることから､その品質が保証されてい

る｡

第三章 結果と考察

§3-1LaSbの実験結果と考察

図7に30KにおけるLaSbの トⅩ方向
(図8参照)の高分解能角度分解光電

子スペクトルを示す｡スペクトルの強

度は､それより高結合エネルギー側に

構造がないことから､約3.56Ⅴ結合エ

ネルギー付近で規格化した｡角度分解

スペクトルの横に記してある (0=)は

試料表面に対 して垂直方向 (o=oo､

Normalemission)からの角度を示す.

(S)Tttn
tq
Je)
倉

stta
Jq

4 3 2 1 EF

BindingEnergy(eV)

図7 hSbの高分解能角度分解光t子スペクトル｡

スペクトルが角度を変化させること

によって系統的な変化を示しているこ

とから､この測定が角度分解測定になっ

ていることがわかる｡角度(o)は結合エ

ネルギーの関数として､波数ベクトル

kに変換することができるので【26】､こ

れらの角度分解光電子スペクトルの変

化はLaSbのトA-X(Ⅹ-W-X)方向の

バンド構造を直接反映していると考え

られる｡ (0=O o のスペクトルが図6の
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高分解能光電子分光によるセリウム化合物の電子状態

ブリリュアン･ゾーンのr点とx(Z)点
に､0=270がⅩ(Ⅹ)点とⅩ(Y)点に対応す

る｡)

図8 LaSb(fcc)のプリリュアンゾーン｡測定は､r-X方向
(那 (a-y)emissionplane)で行った｡

これらの高分解能角度分解光電子ス

ペクトルの振る舞いは､ceBil3]､およ

び後で述べるCeSbの振る舞いと非常に

類似している｡フェルミレベル近傍の

スペクトルの変化に注目すると､二つ

の特徴的な振る舞いがあることがわか

る｡一つは､0=0 0 -100において大

きいブロードなど-クが角度が大きく

なるに従って高結合エネルギー側に移

動しているものであり､もう一つは0=

180 -30 中 に存在する小さいがはっき

りとした構造である｡0=00-10 o の

フェルミ準位近傍の状態を詳しく見る

と､フェルミレベル上の状態密度が急

に増大することから､0-4o と0-2o

の辺りで二本のバンドがフェルミ準位

を切っていることがわかる｡さらに､

0=18o ～30 0 の分散は､0-18o でEF

上に突然現れ､非常に小さい分散を示

しながら0-26o で約0.20eVに最大値

を取り､再びフェルミ準位に近づくと

いう特徴的な振る舞いを示している｡

これらはそれぞれrとⅩ点にホール ･
ポケットとエレクトロン ･ポケットの

存在を示唆していると考えられる｡

これらのバンド分散を詳しく見るた

めにバンドマッピングをおこなった｡.

バンドマッピングは､1)図7の高分解

能角度分解光電子分光スペクトルに_ち

ピーク位置が変わらない事を確畝しな

がらスムージングをかけ､2うその二

階微分を取り､3)その二階微分の嶺

度の平方根をグレースケールで表示す

るといった方法で行った (図9参)0

図9 二階微分を用いたバンドマッピングの悦明回.
黒い部分がピークに対応する.

その結果得られたLaSbのバンド分散

を図10に示す｡図の濃い部分がエネル

ギーバンドに対応している｡ここで､

実験的に得られたバンドの分散が､r
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(Ⅹ)点及び､Ⅹ(Ⅹ)点に対して対称

的になっているということは､本実験

の測定方向が正確であることを示して

いる｡また､フェルミ準位に対して明

暗が反対称になっている部分があるが､

これはフェルミエッジの二階微分を取

ることによってできたものである｡こ

のことは､フェルミ準位をバンドが切っ

ていることを強調するだけでなく､後

で詳しく述べるがサテライト構造を分

離する1のに役立っているO

(A
a)
L

SJau
E

的
u
!
p

u
!
t

(

.
0

.
0

.
0

2

3

4

r- A一一十X
X----W --I-X
WaveVector

図10 高分解能角度分解光電子スペクトルから得られた

LaSbのバンド構造｡実線と点弧 ま長谷川に上るバンド計

算の籍果118)｡

実線と点線はdHvAの実巌結果 (図2

【111)を良く再現している長谷川によ

るバンド計算の結果 (図4【W])である.

実線がrJA-X､点線がⅩ-W-Xのhigh-

symmetrylineについての計算結果であ

る｡角度分解光電子分光法では二次元

的な情報しか得られず､また､k⊥方向

のIifetimebroadeningによるぼけによっ

てすべての垂直方向の波数 (k⊥)を平

面に投影した情報を得ていることにな

る｡しかしながら､high-symmetryline

上の大きい状態密度によって角度分解

光電子 スペク トルは､主 にhigh-

symmetryline上のバンド構造を反映す

ることが実験､理論的に良く知られて

いる｡ このため､二本のhigh-symmetry

lineを考慮した｡また､バンドの曲率

の大きい部分に対応するバンド分散の

強度は小さくなる｡

実験的に得られたバンド分散とバン

ド計算の結果が､非常に良い一致を示

していることがわかる｡特にⅩ-W｣X

についてはほぼ完全に-敦していると

言ってよい｡しかし､トム-Ⅹの分散に

ついては定性的には良くあっているも

のの定量的にはエネルギー位置が少し

違っている｡具体的には､実験的に得

られたsb5p,,2のバンドが低結合エネル

ギー側にある｡ このr-A-Ⅹにおける実

験と計算の不一致は､このバンド計算

がdHvA測定から得 られたフェルミ面

を再現するために非占有状態にあるLa

4f準位を占有状態まで下げており､こ

れによってバンド計算のSb5p,Rは必要

以上に押し上げられた結果によるもの

と考えられる.一方､バン.ドがフェル

ミ準位を切っている位置はお互いにほ

ぼ-敦していることがわかる｡図10で

Sb5p班の一枚日のバンドはフェルミ準
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位を切っていないようにみえるが､図

7の角度分解スペクトルで0=4-50辺

りでフェルミ準位を切っていることが

わかる｡これは､0=4-59辺りに非常

に強度の大きいバンドが近くにあるこ

とから､二階微分の過程で見えなくなっ

てしまったためと考えられる｡この0=

4-50 はだいたいバンド計算の結果を

1-1一致する･.また､r点辺 り約2.5-3.0

ev､Ⅹ点辺り1.7eVと2.OeVに付加的な

バンド構造があるが､これは他のhigh-

symmetrylineからの寄与と思われる.

これに関しては､現在酒井等【32]によっ

て計算がおこなわれており､角度分解

のスペクトル強度を良く再現している

療果が得 られている｡ A (W)点付近

でフェルミ準位の辺りに構造があるが､

この辺りに対応する角度分解スペクト

ル (0=90-150) がフェルミエッジを

持たないことを見ても明らかなように

He射こよるサテライト構造であるo

実験的に得られたバンド分散とバン

ド計算との比較から､r点付近に存在

する2つのホールポケットがsb5p3βの

バンドからなり､Ⅹ点付近に存在する

エレクトロンポケットがLa5dt2gのバン

ドからなることが明らかになった｡こ

こで､3つのエレクトロンポケットを

同時に観測しているが､このことは図

11に示すように説明できる｡角度分解

光電子分光では斜線で囲った部分の

high-symmetrylineのバンド分散を見て

いることになるので､Nomalemission

ではr点と同時にその上のⅩ点･(Ⅹ(Z))

を見ていることとなり､0=20-30 0 で

はⅩ点に存在する電子面のrJA-Ⅹにの
びた長軸方向 (Ⅹ(Y))とⅩ-W-Ⅹの短

軸方向 (Ⅹ(Ⅹ))を同時に見ていること

となる｡さらに､フェルミ準位を切っ

ている位置がⅩ(Ⅹ)とⅩ(Y)とで違ってい

ることからエレクトロンポケットの形

状が､楕円形であると考えられる｡

r A X

X--一一W -一一一Ⅹ

WaveVector

図11 エレクトロン｡ポケットの鋭明厨

これらのr点の二つのホール面 とⅩ
点の一つの電子面は､それぞれdHvA

の7-､p-ホール ･ブランチと､α-エレ
クトロン ･ブランチ (図2参)に対応

していると考えられる｡
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§3-2 CeSbの実験結果と考察

図12(a)と (b)に､ⅠLX(M)の
方向で測定したcesbの30Kと10Kの高

分解能角度分解光電子スペクトルを示

す｡試料温度30Kと10Kは､それぞれ

cesbの常磁性 (p)相と5番目の反強常

磁性 (AFP5)相に対応する｡また､

図13にAF5相の磁気構造と対応するブ

リリュアンゾーンを示す｡なおスペク

トルの規格化や角度 (o)は､LaSbの

場合と全く同じである｡

(stTtm
'q
J
t2)倉
s

u
a
Jq

rl
I
rHJ

4 3 2 1 EF 4 3 2 1 Ep

(S)fu
n
.q
Jt!)
倉

sua一q

BindingEnergy(eV) BindingEnergy(eV)

固12 常磁性相 (a)と反強常液性相 (b)CeSbの高分薪能

光t子スペクトル.

X

国13(上)CeSbのAFP5相の吐気構造.上向き矢印と下向き矢印は

ce4fスピンの蔽化方向を示す.また,黒丸杜常磁性を示す.

(下)11枚周期で折りJtまれたAFP相CeSbのプリリュアンソーン

[太線】と周期構造をもたない場合のfccプリリュアンゾーン【細線1.

まず､全体的なスペクトルの振る舞

いはLaSbのものと良く似ていることが

わかる｡さらに､CeSbにおいても

hSbで観測された二種類の特徴的なフェ

ルミ準位を横切るバンドがあるちとが

わかる｡一つは､灰色の点線で示して

ある0=Oo (r点)の辺りでフェルミ準
位を切っている二本のバンドであり (

Mhl■1､"h2")､もう一つ､は点線で示し

てある0=18-20oの付近でフェルミ準

位を切っているバンドーーe"である｡両

方のスペクトルの振る舞いはお互いに

似ているが､フェルミ準位近傍の形状

が相転移前後で変化していることがわ

かる｡
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図14 高分解能角度分解光電子スペクトルから得られた

常磁性相CeSbのバンド構造｡実線と点弧 ま見やすくする

ために引いたものである.

具体的には､"blH､一一h2--のバンドが

フェルミ準位を切る位置がp相では0=3

-4o とo=o o 辺 りなのに対 して､

AFP5相では0=5-60とo=1-20 となっ

ている｡さらに"eHのバンドのフェル

ミレベルを切る位置が､p相では0=19

-200辺 りなのに対して､AFP5相で

は0=18-190になっている｡

この様子を詳しく見るために､LaSb

の時と同じ方法でバンドマッピングを

試みた｡p相と､AFP5相の結果を､そ

れぞれ図14と図15に示す｡ なお､図中

の実線と点線は見やすくするために引

いたものである｡また､点線で示した

バンド分散が中点 (A(W))に対し

て対称的なことからⅩ-W-Ⅹのhigh-

symmetrylinからの寄与であり､LaSb

(
A
a

)h
gJau
凹
的

u
!p
tZ!
中

.
0

0

2

3

Z- S

WaveVector

図15 高分解能角度分解光t子スペクトルから薄られた

反強常磁性相CeSbのバンド構造.集線と点線は見やすく

するために引いたものである｡

の結果との類推により実線で示したバ

ンド分散が､r-A-Xのhigh-symmetry
linからの寄与であることがわかる｡こ

れにより､r点にホール ･ポケットを
形成している二つのバンドがSb5p,r2の

性質を持ち､Ⅹ点に存在しているエレ

クトロン･ポケットがCe5dt2gのバンド

によるものということがわかる｡

まず､LaSbとcesbのP相の結果を比

べてみる.本実験はHeI励起光で行っ

てなっているので､Ce4fの状態に対す

る小さい光励起断面積【31】のために､

p-f結合､反結合状態【10】は見えていな

い｡バンドの位置に多少の違いが見ら

れるものの､全体的な振る舞いは全 く

同じである.このことは､ceSbの4f電

子がよくその原子状態を保っているこ
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とを示している｡LaSbとcesbのP相の

結果にみられるバンドのエネルギー位

置の違いは､格子定数の違いによるも

のなのか､p-f混成効果の違いによるも

のなのか､現時点でははっきりしない｡

この間題を解決するために､CeSbの常

磁性相におけるバンド計算を行う必要

があると思われる｡

次に､CeSbのP相とAFP5相の結果を

比較する｡磁気相転移前後でフェルミ

レベル近傍の電子状態が大きく変化 し

ていることがわかる｡一方で､結合エ

ネルギー1.OeV以上のバンド構造は､

ほとんど変化が見 られない｡AFP5相

においては､バンドは11回折 り畳まれ

ていることになるが､図7で説明 した

とお り､角度分解スペク トルはr-Ⅹ-
W-K面の分散をすべて投影した情報を

得ているためほとんど影響がないと考

えられが､cesbの詳しいバンド計算の

結果が必要であると考えられる｡一方

で､IL∑-M上のバンド構造は､rJA-Ⅹ

とほぼ同じ事が予測される｡このこと

は､AF-IA相におけるCeBiのバンド計

算の結果【33】からも明らかである｡そ

のため今後､ト∑-MとrJA-Ⅹのhigh-

symmetryline(図14､15の実線)につ

いて議論することにする｡

フェルミ準位近傍のバンド分散を比

較した図を図16に示す｡ (a)がp相､

(b)がAFP相である.また､図中の

■thl■■､一一h2--､"e一一は図11の分散 と対応し

ている｡P相からAFP5相-の磁気相転

移後､"hl"と"h2日バンドが押 し上げら

れ､He-リヾ ンドが押し下げられるといっ

たバンド構造の変化が明確に観測され

ている｡また､これによって､Sb5p,a

バン ド (Hh1--､--h2-つによるホール ･

ポケットと､ce5dt2了†ンド ぐ切 に
よるエレクトロン･ポケットが増大 し

ている様子もよくわかる｡
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図16 常磁性相 (a)と反強滋位相 (b)CeSbのフェルミ準

位近傍の美点的に得られたバンド分散｡磁気相転移に伴った

バンド構造の変化が明碑に蝿滞されている.

p-fmixingmodelによれば､このバン

ド構造の変化は､異方的p･tltr8)混成効

果によって図17の様に鋭明することが

できる｡

常磁性相においては､熟励起によっ

てCe4f電子は基底状態の4f(T,)からp-求

rJ混成効果によるエネルギー利得の大
きい4f(r8)へ遷移することができるた

め､cesbはエネルギー的に安定してい
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る｡しかし､温度が結晶場分裂 (A｡戸

37K)以下になると4f(r8)状態の占有
率は著しく減少し､系はエネルギー的

に不安定な状態になる｡このためTN以

下の温度では､cesbは4f電子のスピン

を強磁性的にオーダーさせることによっ

て再安定化する｡ これは､磁化の方向

をZ軸方向とすると､Ⅹ-Y面内で4f波動

関数がsb5p3βの方向広がっている4f(r

8)lJi=5/2>の状態を取ることによって､
面内で両者の波動関数の重なりを大き

くし､系はp-f(rJ混成強度を増大こと

ができるためである｡ この結合 ･反結

合効果によって､4f(r8)はさらに押し

下げられ4f(ら )に代わって基底状態と

なり､また､sb5p3βのバンドはフェル

ミ準位に向かってさらに押し上げられ､

ホール面は増大する｡一方で､増加し

たホール数を補償するためにフェルミ

準位が上昇し､その結果､見かけ上エ

レクトロン･ポケットが下降し､電子

面も大きくなる｡このp-I(rs)混成効果

は元々のキャリアー数が少ないために

非常にホールの数に敏感で､わずかな

ホール数の増加によってp-fl(r8)混成強

度は非線形的に増加する｡

実験結果は､このp-fmixingmodelに

よる予測と定性的によく一致している.

また､この実験結果はceSbの複雑な磁

気構造が､そのバンド構造と非常に密

接にかかわっていることを示している｡

Pararnagneticphase
Sb5p3J2
r x

AnWeT ula~qAnWem agndcph鰯

図17 p-fmixingmodelによる磁気相転移の説明臥

第四章 まとめ

cesbの電子構造を調べるためにP相

とAFP5相について､その参照物質で

あるLaSbとともに高分解能角度分解光

電子分光を行った｡その実験結果明ら

かになったことを以下に示す｡

1)LaSbの実験的に得られたバンド

分散は､バンド計算の結果と非常に良

く一致する｡

2)cesbのバンド分散は､LaSbのバ

ンド分散と非常に類似しており､この

ことはceSbの4f電子が基本的に良く局

在していることを示している｡

3)LaSbとcesb共に､r点にSb5p3/2
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のバンドから構成される二つのホール

ポケットが､Ⅹ点にLa(Ce)5d.2gのバ

ンドからなるエレクトロンポケットが

存在する｡ さらに､エレクトロン面の

形状は､バンドがフェルミレベルを切

る位置から楕円状であると推測できる｡

4)cesbのP相からAFP相-の磁気相

転移前後で､異方的pイ混成効果による

バンド構造の変化を明確に観測した｡

このことは､cesbの示す複雑な磁気構

造が､そのバンド構造と密接な関係を

持っていることを示している｡

以上の実験結果は､高分解能角度分

解光電子分光法がバンド構造のみなら

ず､フェルミ面のトポロジーを調べる

にも非常に有効な実験手投であること

を示している｡また､温度依存性を測

定できる角度分解の利点は､相転移を

によるバンド構造の変化を調べるのに

極めて有効な実験手段であることが示

された｡今後､この様な高分解能角度

分解光電子分光法の利点を生かしたce

化合物の電子構造の研究は､4f強相関

電子系の物性解明において非常に重要

な役割を果たすことが期待される｡
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