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CeRh3 の N4，5 端における RIPES o Eex=1l6 eV は本格的
な共鳴の誼前に位置する。

RIPES of CeRh3 
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6. 要旨

はじめに

強相関電子系の電子状態の研究において，フェ lレミ準位

近傍の非占有準位を調べる事は大変重要である。特に Ce

化合物等の高濃度近藤系の低湿物性を支配するいわゆる近

藤共鳴はフェルミ準位直上に位置する事が知られている。

逆光電子分光は物糞の非占有状態を調べる最も有力な方法

である。しかし，その発光強度は原理的に極めて弱く，実

験的な困難が伴う。そこで本研究では軟X線発光分光の

テクニッグを応用した逆光電子分光測定システムを用いて

30~1000 eV までの広いエネルギー範囲において共鳴逆

光電子分光を行った。このシステムにより遷移金属の 3p

内殻から希土類の 3d 内殻までのエネルギーをカバーし，

多くの強相関系物質の共鳴逆光電子分光による研究が可能

になった。

本研究では(1)新しい分光法である共鳴逆光電子分光の共

鳴効果についての分光学的側面からの研究と， (2)比較的近

藤温度の高い幾つかの金属間 Ce 化合物に対する共鳴逆光

電子分光と超高分解能光電子分光，及び共鳴光電子分光に

よる電子構造の研究を行った。ここでは(1)について紹介し

たい。

装置について

測定には斜入射型軟X線発光分光器を用いた。この装

置は R口4， 5 ， 7 ， 10 m の球面回折格子を用いたローランド

マウント型であり，検出器は 3 段 MCP を使用した一次元

半導体位置検出器を用いている。励起電子源は BaO カソ

ードを用いた傍熱型電子銃を使用した。システムの分解能

は Eex=100 eV 程度で約0.5 eV であった。

実験結果

図 i に近藤温度が1000 K 以上と極めて遍歴性の強い系

CeRh3 の CeNよ5 吸収端における共鳴逆光電子分光スペク

トルを示した。図 2 にはf ピーク積分強度の励起エネルギ

ー依存性を表した CFS スペクトルを示した。これから約

120 eV 付近でブェルミ準位直上の 41スペクトルが強く共

鳴増大しているのが分かる。また図 i に見る様に ， 41 ス

ペクトルの形状(特に 4/2 終状態に対応する戸ピーク)

は終状態の選択則によって著しい励起エネルギー依存性を

持つ1)。次に図 3 に典型的な価数揺動系である CePd3 の
N4，5 端の pre-thresho1d 域における RIPES を示した。 pre

thresho1d 域での共鳴の振る舞いは図 i の巨大吸収帯のそ

れとは著しく異なることが分かる。例えばフェルミ準位誌

上の11 ピークは約E位=105 eV 程度と 110eV 付近の狭い
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CeRh3 の CFS o j1，j2 はそれぞれ RIPES のj1，j2 ピーク
の積分強度を表している。
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図 2

エネルギー範囲でそれぞれ鋭い共鳴増大を見せる。これは

pre-threhold 域における RIPES の中間状態が巨大吸収帯

のそれに比べて比較的安定である事に起因している。図 4

は不純物アンダーソンモデルによる RIPES 過程の中間状

態の励起確率の計算結果である (A. Kotani, T. Uozumi と

の共同研究による) 0 Total のスペクトルを見ると約105

eV において 4G9/2， 7/2 中間状態が強く現われているのが分

かる。この中間状態は巨大吸収帯における 2G とスピン・

軌道相互作用を通して混じる。 2G は 2F 終状態に強い遷移

確率を持つために，これは105 eV での RIPES スベクト

ルの11 ピークの強い共鳴増大を説明する事が分かる。こ
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函 5 CePd3 の N4，5 端の近傍における RIPESo

すなわち ， 105 eV で励起されてる中間状態は比較的バル

クのものが多い事になる。結果的に105 eV の RIPES は

比較的良くバルクの情報を含む事になる。実際に計算から

求められた全体のスペクトルに対するバルクのスベクト jレ

強度比は約70% まで増大している事が分かった (off

resonance では約40，，-，50%)。同様にして，約108.5 eV で

は逆に表面のスベクトルが強く励起される事が分かつた。

図 5 に示した104.7 ， 108.5 eV でのスペクトルは著しく異

なり，特に12 ピークの位置に大きな違いがある。 104.7

eV は比較的バルクを， 108.5 eV は表面のスベクトルを強

く見ている事になる。この様な現象が巨大吸収帯では見ら

れず， pre-threshold 域で見られる要国は， (1)バルクと表

面での 41電子数が異なる(と言っても10-20%) ために，

強く励起される中間状態多重項の分布が両者で異なってい

る事， (2)それらの多重項が比較的長い寿命のためにぼけて

完全に重なってしまわず，上の分布がある程度保持される

こと。その結果，特徴的な 4G の様な中間状態を選択的に

励起できる事によっている(実験的には多重項間の広がり

に対して，電子銃の分解能が間程度か，それ以下である事

が必要)。この現象を他の価数揺動系に応用することでバ

ルクと表面の非占有構造を効果的に調べる方法を与える可

能性がある事を指摘したい。今後，より系統的な研究が必

要である。

CePむの pre-threshold 域における RIPESo

(a) RIPES 過程の中間状態の励起確率の計算結果。 (b) は
表面， (c) はバルクに対する計算結果。パラメータは 3d
XPS, XBIS , 3d-RIPES , 4d-RIPES スペクトルの解析にコ
ンシステントに選んでいる。
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こで，興味深いのは図 4 のバルクのスベクトルでは 4G が

強く現われているのに対して，表面ではあまり強くない事

が分かる。これは表面の 41電子が比較的良く局在してい

るために 4d94f2 中間状態があまり励起されない為による。
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