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〈概要 〉　物性物理 学に おい て 、光 を用 い て 物質の 電 子状 態 や格 子振 動 な どを研 究す る手

法は 「光物性 」 と呼 ばれ て い ます。 こ の サブゼ ミで は 光物性 の 基礎 を解説 します。

　　 第 1 同ゼ ミで は 物 質に含 まれ る電子 と光 （電 磁波） の 相互 作用 が 古典電磁 気 学 と量子

力学に よ っ て ど う理 解で き 、 そ れ が金 属や 半導体な どの 光学的性質 に ど う反 映 され る の か

説明 します。 そ の 応 用 例 と し て 液 晶デ ィ ス プ レ イ に多用 され て い る 「透 明電極 」、つ ま り

天然 に は 存在 し ない 「透明な金 属」 を作 る原理 を解説 し ます 。

　　 第 2 回 で は 、冒頭 に 第 1 回 の 内容 を復習 した後、主 に 赤外線領域 の 光 を使 っ た 私 た ち

の 光物 性研 究 の 内容に つ い て 紹介 して い き ます。 まず なぜ 光 の 中で も特 に 赤 外線 を用 い る

の か を説明 した後、実際に 観測 され る赤外 ス ペ ク トル の 例 と して 巨大磁気抵抗 を示す物質

Tl2Mn207 で の 結果 を紹 介 します、、そ の 後 竃 子間の 強 い 相 彑作 用 の た め に 特異な物 性 を示

す 「強相関電子 系」物質 の 中で も特に 、「重 い 電子 系」 と呼 ばれ る希土 類 化 合物 に つ い て 、

その 電 子状 態 を赤外 分光 で研 究 した結 果 を解説 します 。 さらに シ ン ク ロ トロ ン 放射 光 を高

輝度 な赤外光源 として 用い た 、高圧 で の 強相 関電子物 質の 赤外 分 光研 究に つ い て お 話 しし

ます。 以上 よ り光を用 い た電 子状態研 究 の 基礎 を学ん で い た だ くこ とを 日標 と し ます、

講 義 内容の 項 目一覧

第 1 回

§0 ，光 と物 質 の 関わ り　（光 物性 入 門）

§1 ，媒質中 にお け るマ ク ロ な電 磁気 学の ま とめ （復習）

§2 ．電 子 と光 の 相互 作用 （ミ ク ロ な モ デ ル ）

§3 ．金 属 と絶縁体 （半 導体）の 光 ス ペ ク トル

§4 ，透明電 極の 原理 と作 り方

第 2 回

（第 1 回 の 復 習をまず や っ た 後で ）

§5 ．赤外線 を使 っ た光物性 （赤外線の 何が よい か ？）

§6 ．巨大磁気抵抗物質 Tl2Mn207 に お け る電 子状態 と赤外 ス ペ ク トル

§7 、希土類化合 物 （重 い 電 子物質） の 電 子状態 と赤外分光

§8 ． シ ン ク ロ トロ ン 放射光 を用 い た 高圧 赤外 分光
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§ 1　 媒 質 中 に お け るマ ク ロ な電磁 気学の ま とめ

〈 1 − 1 ： 媒質 （誘 電体 ）内部の Maxwell 方程 式 〉

外部 電場 Eo の ドに置 か れた物質 中に電場 E
、n 、分極 （単位 体積 当た りの 電気双 極 子 モ

ー
メ ン ト）

P が 存在す る時 、 電束密度 D を以 下 の よ うに定義す る 。 （一般 に Ei
．

≠ Eo ）

　　　　　　　　D ＝ SoEin ＋ P

電気感受 率 κ を用 い る とP ＝ xEinなの で 、

　　　　　　　　 D ＝eeEin ＋ xEin；εE
、n う 　 ε ＝So ＋ 1

同様 に磁化 M が 存在す る時、磁場 の 強 さ H を以 ドの よ うに定義す る 。

　　　　　　　　 B ＝

μoH
＋ M

す ると物質 中の Maxwell 方程式 は以下 の よ うに なる。 （以後 Einは 単 に E と表記す るが 、外部

電場 Eo とは異 なる こ とに注意。　 H も同様で ある 。 ）

　　　　　　　　▽ ・D （F，t）＝P 　　　　　　▽・B（尸，
’）＝0

　 　 　 　 　 　 　 　 −　 一　　　 ＿　 ∂D 　　　　 ＿　 一　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂B
　　　　　　　　▽ xH （F，t）＝i ＋ 一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　▽ × E （F，

t）＝ 一一
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂t　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ∂t

電場 、磁 場 が あ ま り大 き くな い 場合、
一

般に DocE
，
　 BocH で あ る。 こ の とき

　　　　　　　　 D ＝ εoE ＋ P ＝ εE 、　　 B ＝
μo” ＋ M ＝

μH

とい う比例 関係 が成 り立 つ 。E 、μ は物質 の 誘電率お よび透磁率で あ り ε 〉 εo 、 μ 〉 μo で ある 。

巨視 的 な電 荷 、電流 が存在 しな い 時 p ・＝O 、 i＝0 で あ り、Maxwell 方程式 は

　　　　　　　　v
・E（　　　　　　　

∂
2E

（ア，
∫

F，’）一με

　　　　　　　　∂’
2

）一・

となる 。
これ は波動方程 式で あ り媒質中の 光速 v は 、

　　　　　　　　v − ifV715

で あ る。媒質 中 の 光速 V は、真空 中の 光速 c よ りも小 さい 。そ の 比

　 　 　 　 　 　 　 　 　 c 　　 μ　s
　 　 　 　 　 　 　 　 n ≡ 一＝ 　　

一 一

　 　 　 　 　 　 　 　 　 v 　　 μ　eo

を屈折率 と呼ぶ
。 可視光領域 の 屈 折率は 、 例 えば水 で 1．3

，
ガ ラ ス で L5 ，ダイ ヤ モ ン ドで 2．4

程度 で ある。透 明な物質 は
一

般 に非磁 性体で あ り μ 皇 μo な の で、

　　　　　　　　n2 ＝ e 〆eo

とな り、屈折率 と非誘電率が結び つ い て い るこ とが わ か る。

〈 1 − 2 ： 時間 に依存する分極 と変位 電流 〉

・ 電場 が 時間 と共 に 振動す る場合を考え る。→ 冴 （正 負の 電荷 の 偏 り） およ び誘 電体両面の

　 分極電荷 も振動す る た め 、物 質内部に は 「変位電 流」 が流れ る 。

・ 変位電流 は 、 導体 に 電池 をつ な い だ揚 合に流れ る 「真電流」 とは異 な る 。 （実際 に誘 電体 の

　 端 か ら端 ま で 電荷 が移動す る わ け で は な い 。）
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・
　変位電 流密度 （単位面積 あた りの 変位電流）を id［A／m2 ］とす る と、

　　　P − iΣP − tΣ（9の　→ 　　£戸一妾Σ（9誓）− 1，
　 　 　 　 　 　 　 t　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 t　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 t

・同様 に 、変位電流に よ る電気伝導度 σ は 、通常 の 伝導度 と同様 に

　　　　　　　 id ＝ aEin

〈 1 − 3 ： 振動す る電場、分極、電流の位相と複素平面表示〉

・ 一
般 的 に E の 振 動 と P 、idの 振 動 の 間 に は 位相 の ず れ が あ る 。 こ れ は 物質 中の 電 子 や イ オ

　 ン の 運 動が、 ミ ク ロ な 「摩擦」 を伴 うた め で あ る。そ の よ うな位相差 をあか ら さま に扱 う

　 た め、まず電場 を

　　　　　　　　疏 ，り＝E
。
e
’〔たヂー「’c「）

　 と お く。 k は 波数 ベ ク トル で あ り、方向 が 電磁波 の 進行 方向に 沿 っ た 、 大 き さ 2π ！λ の ベ

　 ク トル で あ る。ただ し実際に観測 され る電場は E式の 実部 で ある n

　　　　　　　　ReE （r
−
，t）　＝＝　Eo　cos （ル 尸一

α ）　 （実際に観測 され る電 場 ）

・ 複素平 面 で 原点 を 中心 に 角速度 ω で 回 転す る 長 さ Eo の

　 ベ ク トル を考え、図 1 の よ うに 実軸 へ の 投影が実際 の 電 　 　 　 Im

場 と考え れ ば よ い 。 （→ バ ネに っ ながれ た重 り の 単振動

は、そ の 振幅 と同 じ半径 の 等速円運 動を 、バ ネ σ）方向に

投影 した も の で あ る の と同 じ 。 ）

・同様に P 、 i に つ い て も複素数 と して以 下 の よ うに表す。

　　　　　　　　P ＝（Z 且
＋ iz2）E

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ED　COS （k・匹 α ）
　　　　　　　 i、！ ＝（σ 1

＋ iσ 2 ）E

　　　　　　　 b ； （ε1 ＋ ie2）E　　　　　　　　　　　　　図 1 ： 電場 の 複素平面表示

・まず P に っ い て x
　 i　一一　ei

｛M
’2）

で あ るか ら、以 トを得 る。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 り　　　　　が

　　　 P − （z ，
＋ ix

、）E。
。

’ぽ圃 一Zl彦，
〜

融 ・
＋ z 、

E
，
e

’Ck”rr
　
at ’s

’
　
）

　　　瑞ε
κ左齟繍

　 　 　 　 ：

　 　 　 　 ：
ω 　　　 1
　 　 　 　 ：

　 　 　 　 ：

　　　　l　　　 Re

　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 　 　　 　 　 （2−24）

第 1 項 に 比 べ て 2 項 は位相 が π f2 だ け大 き く、図 2 の よ うに な る。電流 と電場 に つ い て 同様

　に図示 した の が 図 3 で ある 。

・E ，P 、　 id，　 D は い ずれ も、複素平面 Eで 原点 を 中心 に 角速度 ω で 回転す る長 さ
一

定の ベ ク

トル と見なせ る 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 Im 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　Im

図 2 ： 電場 と分極 の 複素平面表示例

R

　 マ

　 z　 ’　 ’　’’’ノ

　 　 　 ω 　　 　→

、　　　　 E
、　、　、　 、　　、　　 、

’
σ っ五 ／一 σ 1E

R

図 3 ： 電場 と電流 の 複素平 面表示例
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・
こ れ らの 間 の 位 相差は 、複素平面上 で それ ぞれ に対応す る ベ ク トル の 問 の 角度 で あ る。

・現実に観測 され る量 は 、対応す るベ ク トル の 実部 （実軸 へ の 投影） で 与 え られ る。

（交流回 路で 1
， V を複素表 示 し 、 電気抵抗 R の 代 わ りに複素イ ン ピーダ ン ス Z を 考え る と 1，

　V

の 位相 を考えや す くな る の と似て い ます。）

〈 1 − 4 ： 複素数表示 した σ ， Z ， ε の 間 の 関係〉

　一　 ∂ρ　 ＿　 ＿　　　 ＿　　　 ＿　　　　　　 ＿　　　　　 一
’
磨

万
・P ＝zE よ り・ id＝（

− i‘v）P ＝− i‘v（Xi ＋ iz
・）E ＝（σ 1 ＋ iσ

・）E なの で ・

　 　 　 　 　 　 　 　 σ 1
＝tOX2 、　 σ 2

；一
ωOXl

・1）＝ εE ＝ （6 。
＋ x）E お よ び 上式 か ら

　　　　　　　　 Sl ＝80 ＋ X1，　 e2 ≡X2
・　以上 よ り、

　　　　　　　　σ
且
；ω ε2 ，σ 2

＝一
ω （S1

− E
。）

・E ，P
，
　 id

，
　 D だ けで な くσ

，
　 Z ，

ε もす べ て ω の 関数で ある こ とに注意。

〈 1 − 5 ： 物質に よ る電磁波の 吸収〉

玖尹の ； Eoei（ke
−a9 ）

に お い て 、　 k を複素数 とす る （k ＝kl＋ ik2）。す る と

　　　　亙（F，t）− E。
e
’（ke−Ut）− E

。
8

’（騨 ・
厂一研 ）− E

。
ε
嶇 「一副

θ

一k
・
厂

光強度 ∬（r ）は ポ イ ン テ ィ ン グベ ク トル で 与 え られ 、電場 の 2 乗 に 比例す る の で 、

　　　　　　　　1（r）・c　E2＝ E3e
−2ん・

广

とな る 。
こ れ を図 示 す る と図 4 の よ うに なる 。

　　　　　　　　　　　　　　1（r ）

ノ（0

（1／の1（0）

r

図 4 ： 波数 が 複素数 で あ る場合 の 電磁波 の 強度

今 k を複素数 とす る と、伝播 と と もに強度が 減衰す る電 磁 波 を扱 うこ とが で き る 。

・ 2 ＝n2 で あるか ら、複素誘 電率を以 下 の よ うに定義す る u

　 εo

　　　　　　　⊥
（。 1　＋ i。

、）。 （nl ＋ i。
、）

・

　 　 　 　 　　 　 　εo

　　こ の 両辺 の 実部 と虚部 をそ れぞれ 比較 し て 、以 下 の 関係式 を得 る 。
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　　　　　　　　ELn
，

2 − n22 ，
廴 2・ 1・2

　 　 　 　 　 　 　 　 So 　　　　　　　　　　Eo

・n2 は 電磁波の 減衰を表す。透明 な物質で はゼ ロ となる。

・nl は 、　 n2 が 小 さ い ω 領域で は 通 常 の 屈折率 に 等 し い 、

・ 以 後 は簡 単の た め ！ ，乳 童 を それ ぞ騨 ｝・ ・
，

81
，

・
，

とお く． （比 誘電率）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 80　　eO 　　S

〔，

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2　　　 　 2

　　　　　　　　E
】
＝nt 　

− n2 　，　ε 2
＝2nin2

　　　　　　　　・ 　 n
］

・ 捗 ・ 司   一3［− el ・ イ ・訂
2

（・・

・ 光の 減衰 は 、通常 k2で は な く吸収係数 α を用 い て 表す。光の 進む 距離を z とお く と、

　　　　　　　　　　　　　　 1（z ）＝1（0）e
−ur

。 ．2帳
2ω 〃

・
（単位は ・lmc ・1，m も よ く使われ る）

　 　 　 　 　 c

〈 1 − 6 ： 異 な る媒質 の 境 界 面で の 電磁 波 の 反 射 〉

図 5 の よ うに屈 折 率 n、、，nb の 物 質 の 境 界面 で

の 電磁波 の 反 射 、透過 を考え る 。

まず電磁波の減衰がない場合 を考え る 。 こ の と

き na ，nb は 実数。振幅 を 図 5 の よ うに お く。E ，

H に関す る境 界条件 よ り、

　　 Eo ＋ Ea ＝Eb ，　 Ho − Ha ＝Hb

が 成 り立 っ
。 （入 射波 と反 射波で H の 正 の 方向

が 異な る の は波の 進行方 向 との 関係 に よ る）ま

た E と H は独 立で は な く、Maxwell 方程式 よ

り次の 関係

　　　　　　　　Hl ＝

図 5 ： 境界面 に お け る電磁波 の 反 射 と透過

　　　　　　　　　　距 ・・
一賦 岸 露

が 成 り 立 っ
。 非磁性 体 の 場合 μ、

＝

脇
＝

μo で あ り、⊥二の 2 式を連 立 し て解 く と

　　　　　　　　　 Ea ＿na − nh
　 　 　 　 　 　 　 　 r ニ 　 　

　　　　　　　　　 Eo　 n
、r

＋ nh

が 得 られ る。

・na ＞ nb の とき r は 必ず 正 に な り 、　 n
、

〈 nb の 時は 必ず負 に な る 。

　　　舜
一

職 ・n ・・〉・nh ・ 時い 一

急
＝一

頴 ・糾 媚

　　す な わ ち n 、，〈 nb の と きは 入 射波 と反 射波 の 位 相が π ず れ る 固定端 反 射に 相 当 し 、　 na ＞ nb

　　の 時 は 位相変化 が な い 自山端 反射に 相 当す る、（高校物理 で 天 下 り的に 習 っ た 結 果で す ね）
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あ か ら さま に 位相 を導入 し て 「複素反 射率」 を 定義す る と 、 よ り理 解 しやす い
。

　 　 　 　 　 　 ・　　 iθ　　　 na − nb
　 　 　 　 　 　 　 　 　 ，　厂 ＝　 　 　 　 　 　 r ＝厂e

　 　　　　　　 　　　　　 na 十 nb

とお くとθ は 入 射波 と反 射波 の 位相差 を表 し 、

− 1＝e
’π

で あ る か ら（57）よ り

　　　　　　 θ ＝ 0 （na ＞ nb の 時）、　 θ ； π （n
、

く nb の 時）

光強度 （単位時間に単位断面積 を通過す るエ ネル ギー）の 反射率 R はlri2で与 え られ る。

　　　　　　R 一レ鴫1；一〔lfL
−ii−ill．
．：i）

2

空 気中で 可 視光を ガ ラ ス に入 射す る場合 を考 え る と、na は 1．0
，
　 nb は ほ ぼ 1，5 で あ る。す

る と上 の 式 よ り R は 4％ に なる。メ ガ ネや カ メ ラ の レ ン ズ で は、 R をさらに減 らす た め に

「反射 防止 膜」と い う誘電体多層膜 コ
ー

テ ィ ン グを行 う場合が多い
。 （メガ ネ レ ン ズ を斜 め

に 光に か ざす と緑や ピ ン ク 色に 見 え る の は なぜ か ？考 え て くだ さい ）

・ 電磁　が　
亠
　る　合は na

，
　 nb と もに 複素数 となる。簡単 の た め na ＝1．0 （真空 で 減衰無

　 し）、 nb　
＝nl ＋ in2とお く。（例 えば 真空 か ら吸収の ある媒 質 へ の 入射） こ の とき

　　　　　　　 ・　 ，θ 一1− n「 in2
　 　 　 　 　 　 　 r ＝re 　 　−

　　　　　　　　　　　 1＋ nl ＋ in2

　 で あ り反 射波 の 位相 シ フ トθは 0
，

π 以 外 の 任意 の 値 を取 り うる。 R は

　　　　　　　畔 嬲≒i …

§ 2 ．電子 と光の 相互 作 用 （ミ ク ロ なモ デル ）

〈 2 − 1 ： 束縛され た電子 の古典的扱い ： ロ
ー

レ ン ツ モ デル 〉

・ 原子に 束縛 され た 点電荷 q が 固有振動数 ω o で 単振動 を し て い る と仮定する。

・ こ の 電 子 が 振 動電 bi　E の 下に置か れ る とき 、 そ の 運動方程式 は

　　　　　　　　導 ＝ … ♂吻 誓・ qE

　 右辺 第 1 項は バ ネ定 数 k＝ 祝 の8に よ る復元力、第 2 項 は速度 に 比 例す る摩擦力 で あ り、第

　　3 項が 電荷 に 作用す る ク ー ロ ン カ で ある。書 き換 え て 、

　　　　　　　　籌・ ・誓癖  
・E ＝ Eoe

：‘nt
とお く。（可視 ・赤外領 域で は r ＜＜ λなの で ア依存性は 無視す る 。 実際 の 電場は実

　部 Re　E ＝Eo　cos 　at で ある）十 分時 間 が 経 っ た後 は F も振 動数 ω で 振 動 す るはず 。 （た だ し両

　者 の 位相は 異な る） よ っ て F ＝ Foeia”

とお く。代 入 し て

　　　　　　　　　k’・ゾ吻 ・ t・g］・寺 ・ ・ 一

ω δ
一黔諾

　こ れ よ り分極 は
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　　　　　　　　P − yp− v（qF）一嘉。8一詣砂
君

　こ こ で N は原子 数 、V は体積で ある 。 電気感受率 x の 定義 よ り

　　　　　　　　　　Nq2 　　 1

　　　　　　　　
z ＝

加 F ω3一ω
・

＋ ∫7ω

’

　　　　　　　　　　Nq 　
2

　　　 1　　　　　 Ng2 　　 1ca

　　　　　　　　
Zl ＝

mV （ω 3納 ・
＋ 7

・
。

・
’x2 ＝

剛 ω ♂一ω
・

）
・

＋ y
・
ω

・

・
ε ＝1＋

1 （ε は 比誘 電率）だ か ら、
　 　 　 　 s

｛｝

　　　　el − 1・〔
Nq2E

 
mV 〕、。語漏 ・s2 −〔藷レ〕、。 8−ff・9

． y
・

t。

2

・1 ＝ 0 とお く と ε2
＝0 となる （吸収無 し）

う 　エ ネ ル ギ ーの ロ ス は ／ に よ る こ と がわ か る 。

〈 2 − 2 ： ロ ー
レ ン ツ モ デル に よ る光学 ス ペ ク トル 〉

上 の E1 ，ε2 を 前 前頁 の （1）式 に代入 して nl
，
　 n2

，
α を求 め 、さらに前 頁 の （2）式 に代入す る とこ

の モ デル に よ る反 射 率 R を求 め る こ とが で き る。図 6 に 計算例 を示 す。

図 6 （右図 ）： ロ ー レ ン ツ モ デル に よる光 学 ス ペ ク ト

ル の 計算例 ．
こ こ で は （Nq

？18
，
mV ）＝ 60 ・V ・．・ht・。

＝ 4

eV ，　 h7 ＝ 1　eV とお い て い る。　 T は光が透過 しやすい

領域、A は 強 く吸収 され る （エ ネル ギー損失が ある）

領域、R は光が 強 く反射 され る 領域 を表 し て い る 。

A
，
　R の 両領域で は 媒質内で 電場が急激 に減衰す るが、

R で は光が反 射す る た め で あ り、エ ネ ル ギ
ー

は 吸収 さ

れ な い こ とに注 意。

なお 、現実 の 物 質の デー
タを解析す る際は 1今 ε。。 と

置 き換え る必 要が あ る。 （e．
＞ 1）

Sl　 − e
・

・〔
Ng2

〕
　 ユ　 　 　 ユ

ω 0
一

ω

6
。
mV （ω3一

ω
2
）
2

＋ 72ω
2

こ れ は大 き な ωo を持 つ 遷移 （バ ン ド問 遷移）の 影 響

で ある。 （図 8 参 照）

co10

0

3

2

1

0

T　　A 　　 R T

　 0．6

匚と 0．4

　 0．2

　 　 0
　 　 　 0 5　 　 　 　 10

Energy（eV ）
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〈 2 − 3 ： 量子 力学に おける光吸 収〉

・ 粒 子 の し て の 光 ： フ ォ トン （photon ） の エ ネル ギー
と運 動量

　 　 　 　 　 　 　 　 E ＝ hv ＝ 苑ω

　　　　　　　　P ＝ hfZ ；hk

・ 振動数 v の 光 は エ ネル ギー 加 お よび 運動量 hk を持 つ 粒子 とし て 振 る舞 う。

・ 量 子状態 ： 物質中に お い て 電子 が取 りうるエ ネル ギ ーは、離散 的な （とび とびの ）量子 状

　 態 で あ る。

・ フ ォ トン の エ ネ ル ギーを吸収す る こ とに よ っ て 電子 が あ る 量 子状態 Vlか ら 偽
へ 移 る こ と

　 を遷移 と呼ぶ 。 こ の とき吸収 され た フ ォ トン は 消滅す る 。

・ E2　
一

　El ＝ たω の とき吸収 は起 きやす い が 、　 E2　
一

　El ＞ んω だ とどん な に光強度が 強 くて も （フ

　 ォ トン 数 が 多 く て も） 吸収 は 起 きに くい 、

E

〈

1
E2，膨2

El
，
　Yl

図 7 ： 2 つ の 状態間の 電子遷移 と

フ ォ トン の 吸収 。

〈 2 − 4 ： ロ
ー

レ ン ツ モ デル の 結果 に 対す る量 子 力学 の 効 果 〉

・ 量子 力学 → 振動数 ω o の 古典的調 和振動 子 の 代わ りに 、エ ネル ギ
ー E

，
を もつ 固有状 態 （量

　 了
一
状態 ） 畝，

の 集 ま りを考 え る。 （i＝ O
，
1

，
2

， ＿。 i＝ 0 が基底状態）

・ htOiニ Ei　一　Eo とお くと、O −＞iの 遷 移に 対応す る a は 、量子 力学 に よれ ば 、

　　　　　　　　・ − 1・〔藩〕。8．差 
た だ ・ f’

一

’

譯祟1〈骸 圃

・ftは 0→ iの 遷 移の 「振動子強度」 と呼ばれ 、　 O−＞iの 遷移確率を与 え る。

・
戸＝ げ は 電気双 極子 モ

ーメ ン トに対 応す る 演算子 で あ る 。

・urlとして は 、電子状 態なみ な らず、格 子振動 の 状態 、 分子 回転 の 状態 、 な どあ らゆ る 量子 状

態 が 可能 で あ る 。

・htUi　＝　Ei　一　Eo を満た す時 、 ロ ー レ ン ツ モ デル で ω
＝

ω i とお い て得 られ る ε ，
　 n ，

　 R な どが 、

実際 の 実験デー
タ を よ く説明す る 。

・ 実際の 物質で は エ ネル ギーの 異 なる様 々 な量子 状態 が存在 する 今和 を取 る 。

　　　　　　　・ 一

写［1・〔
1〜

iq2eemV

〕，。9，．毒 。］
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・実 際に 観測 され る ε1
の 模式 図を図 8 に 示す （絶縁体の 例）。実際は異な るエ ネ ル ギー

を持 っ

複数 の 電 子遷 移 、格 子振 動 に よ る多 くの 構 造が el（ω ）ス ペ ク トル に現 れ る 。

1

1

1購饗 飜 1舗 聡 読轡
htU

　　　　　　　　　　　 遠赤 外・赤 外　　　　　　 近 赤 外、酊視 、紫外

　　　　 図 8 ：物質に お ける様 々 な分極 と誘電率の 実部。

〈 2 − 5 ： 格 子振動 の 光ス ペ ク トル 実測例 〉

図 9 の よ うに 正 負 イオ ン の 変位 に よ り分極が生 じ る。

e 嚠 冊   ・’一・KS＞・・・…   　　 e 一預 ＞e − 一   〈）一  

　　　E ＝0　戸＝o　　　　　　　　　 E − 一一一一
＋

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　戸 一 →

図 9 ： イオ ン の 振動に よ る分極。矢印は 電気双極子 モ ーメ ン トを表す．

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1．0

こ の よ うな格 子 振 動 の 固有振 動 数 は 光学

ス ペ ク トル の 遠赤外領域 に観測 され る。図

10 に代表例 と し て Tl2Mn207 とい う物質

の 格 r振 動 ス ペ ク トル を示す。

図 ユ 0 （右図）； T］2Mn207 の 反射 ス ペ ク

トル の 実測 データ R と Kramers −Kronig

関係式 を R に適用 し て 求め た 位相 θ、誘

電 関数 ε 、屈折 率 n 、吸収係 数 α 、光学

伝 導度 σ 、（デ
ータ は 岡村 ら に よ る ）

nr　O　5

　 　 0

曾
口 　1b

Φ

　 　 0

　 100c

　 50

　 　 0

　 10

匚
　 5

　 　 0
¢ 4

　暮
る 2

　 　 0

　 500
¢

0

一 871一

妬乃
ノ嘱　 鬪

一 一 一

」

　 　 　 」

4

冥

　 　 　 　 21510　
’

冫 ．ク 繍 ／

／

餌

照
八　 1　 ・、で「

、 」寵

丿 凱
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　　　　　 〈 2 − 6 ： 自由電子 の 光 学応 答の 古典的 モ デル ； ドル
ーデモ デル 〉

　　　　　　
・ ロ

ー
レ ン ツ モ デル に お い て ω o

＝ 0 とお く こ とに よ っ て 、振動電場 に対す る 自由な電 子の 応

　　　　　　　 答が得 られ る。

　　　　　　　　　　　　　・ 司 一

〔
Ne2

ε eMV 〕。 （。 切 ・

　　　　　　　　　　　　　El − 1−〔
Ne2

EomV 〕試〆
・
62 − 〔聯〕。 ，。≒ ，

　　　　　　
・ プ ラズ マ 振動 数 ω

ρ
を以 下 の よ うに定義す る 。

　　　　　　　　　　　　　　 2　 Ne2
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 の 　　＝

　　　　　　　　　　　　　　
P
　SomV

　　　　 　　　す る と誘 電関数は 以下 の よ うに書 ける。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2

　　　　　　　　　　　　　 s ＝ 1＿　
ω

ρ 　　，

　　　　　　　　　　　　　　　　 ω （ω ＋ i／）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 2　　 　　　　　　　　 　　　 ヱ

　　　　　　　　　　　　　Sl　− 1一
ω 響〆

・・
一

。 （

？（tPE

ω
2

＋ γ
2

）

　　　　　　 こ れ よ り複素屈折率 も計算す る こ とが で き る。

　　　　　　・複素伝導度 σ は 光学伝 導度 と も呼 ばれ る。 ＜ 1 − 4 ＞ で 導い た 結果 を使 っ て 、

　　　　　　　　　　　　　　al ・ CVE
・
E
・
一〔

Ne2

mV 〕≠〆
・

　　　　　　　　　　　　　　a2 −
一

・v ・Ele ・
− e

・）
一鬪詣

　　　　　　　こ こ で γ
；1！τ とお く。 τ は電子 の 緩和時間で ある 。 （平均 自由時間程度）す ると

　　　　　　　　　　　　　　al − 〔
Ne2

mV 〕げ
1

缶 一 團 1．論 一 k． ・

2T2

　　　　　　　　　　　　　　a2 −〔
Ne2mV

〕論 一翻 組 撫 、

−
1藷

・
詈

　　　　　　　　　　　　 Afe2τ
　　　　　　　　　　　　　　 は 良く知 られ た ドル

ーデ モ デ ル にお け る直流電気伝導度 で あ り、 ω ＝ 0 と　　　　　　　こ こ で σ o
＝

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 m7

　　　　　　　お くと、実 際に σ 1
＝ σ o ，

σ 2
＝0 とな る 。 複素表示 で は σ ＝ 　

σ
゜　とな る 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 1＋ ’ω τ
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＜ 2 − 7 ： ドル
ー

デモ デル で の 光学ス ペ ク トル ： 「プラズ マ 反射」 ＞

htop＝ 4eV ，　hr　＝ O．2　eV で 計算 した g （ω ），　 n （ω ），
σ （ω ）お よび htop　＝ 　4　eV ，　hγ

＝ 1，0．2，0．05

eV で 計算 し た R （ω）の 例 を図 ll に示 す。

30

co　　 O

一30

32100

　

t

E2

　 　 f

61
　 　！「

厂

／

ゴ
ε1

・ 50
ノ

避
　
1
＼

n

b　O．5　
L

00　
t

α： 0．5

険
・ 2

・ 5°

縦軸 の 単位 は 直流電気

伝導度 σ
、｝
＝σ （ω ＝o）

0
　0

丶
　 　 、 上 か ら h／ ＝ 0．05　eV ，

0，1eV ，　O．5 　eV

2　　 　　 　　 4

Energy（eV ）

6

図 11 ： ドル
ー

デ モ デ ル に よる、金 属の 光学応答 （プ ラ ズ マ 反射）の 計算例 ue 、n 、σ

に つ い て は htOp＝ 4　eV ，　 h／
＝ 0．1eV の 計算例 を示 し て い る。

・ 前 ペ ージ の 振動数 ω

ρ
よ り も低振動 数側 で は反 射率が 非常 に高い → 金、銀、ア ル ミニ ウム 、

　 鏡な ど に お け る 「金 属光沢」 の 起源。

　 荷電粒 子 の 集 ま りは 「プ ラズ マ 」 と呼 ばれ るた め 、自由電 子 の ドル
ーデ応答 は 「プラ ズ マ

　 振動」 ともよばれ、またその 光反射 は 「プ ラズ マ 反射 」 と呼ぼれ る。

　 プ ラ ズ マ 振動は 多くの 電荷 に よ る位相 の 揃 っ た 集団振 動 （集団励起 ）で あ る 。

　 ω
，
よ り高振動数側 で は 急激 に反射率が減少 し、nlが 大 き くn2 が 小 さ い 今金 属 は ω

ρ
よ りも

　 振 動数 の 高い 光 に対 して は 透明で あ る 。 （物質 内部 の 自由電 子 で は 、二 こ で は考慮 して い な

　 い バ ン ド問遷移 の 影響 で 、完全 に透 明 に はな らない が ）

　 プ ラ ズ マ 反射は 、地 球 上 空 の 電 離層 で 電 波を反 射 させ て 長距離通信が 可能 に な る 理 由 で も

　 あ る． また 電離層で は 振動 数 の 高 い FM 波、　 TV 波 な どは反 射 しな い の も、上 で 述 べ た理

　 由に よ る 。
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〈 2 − 8 ： バ ン ド構造の 効果〉

バ ン ド理 論 に よれ ば 、金 属、絶縁 体 、半導 体、な ど の 違い は 、バ ン ドに ど の よ うに電子が 充填

され るか に よ っ て 決 ま る 。 図 12 に模式 図を示 す。

9

（a） （b） （c）

図 12 ；（a ）金 属、（b）絶縁体、（c）半導体 の バ ン ド模 式 図e 灰 色 の 部分 は 電 了
．で 専有 され た 部分 を 表す。E

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 9

は バ ン ドギ ャ ッ プ を表す。半導体 の E は 絶縁体 よ り も小 さい が 、両者 の 区別 の 厳密な定義 は な い 。
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 9

バ ン ドギャ ッ プ があ ると、電子が フ ォ トン を吸収 して
．一

つ の バ ン ドか ら別 の バ ン ドへ 「バ ン ド

問遷 移」 す る時 に は 、＜ 2 − 3 ＞ で の 扱 い が利 用 で き る 。 （量 子力学的な遷移確 率 を表す 振動

子 強度 を 、古典 的な ロ
ー

レ ン ツ モ デ ル の 表現に組み 込 ん だ表式）

図 13 ： バ ン ド間遷移 の 模式図。図 中 a は 遷移 の

前後 で 電 子 の k が 変わ らな い 「直接 遷 移 」 を、b
は k が 変 化す る 厂間 接 遷 移」 を 表 す。

た だ し、ど の よ うな k の 間で も光学遷移が 許 され る わ けで は な く、電 気双 極子遷移 の 範囲内で

は、遷 移前後の k がほ とん ど変化 しない 「直接 遷移 」 しか 許 され な い
。 （図 13 の a に示 した

よ うな、 k が変化 しない 遷移） こ れ は、可視 ・赤外領域 の フ ォ トン の 運動 量が 、電子の 運動 量

に比 べ て ず っ と小 さい た め 、大 きな運動量変化 を伴 うよ うな遷移 は 起 こ せ ない か らで あ る。図

13 の b の よ うに電子の 運動量 が 大き く変化す る よ うな場合は 「間接遷 移」 と呼ばれ 、 格子振

動 や格子 欠陥な どに よ っ て 運動量 を供給 され る こ とで可能 となる 。
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§ 3 ．金属 と絶縁 体の 典型 的な光 ス ペ ク トル （§ 1 ， 2 の ま とめ）

現実 の 物質 の 光 ス ペ ク トル に お い て は 、こ れ ま で に 見て きた様 々 な光学応答、すなわ ち ドル ー

デ 応答 （プ ラ ズ マ 反射 ）、
フ ォ ノ ン 吸収 、バ ン ド間遷 移 な どに よる構 造が 同 時 に観測 され る 。

単純 な金属 、絶縁体 （半導体）の 場合 に つ い て 、そ の バ ン ド構造、反射 ス ペ ク トル R （ω ）、光学

伝 導度 ス ベ ク トル σ （ω ）の 模 式図 を ドに示 す。

　 　 　 　 　 　 　 厂一一一一一一一一一一一一一一一一’一一一一一疊一一一一一一一一一一一一一

　　　　　　　　　　　　金鬻の場合
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図 14 ：金 属 と絶縁体 （半 導体 ） の 場合 の 電 子状 態、反射 ス ペ ク トル 、光 学伝導度 を概念 図 に

表 した もの 。

〈§1 − 3 の参考文献〉

物質中 の 電磁気学 ：例 え ば 「電磁気学 Ll」 長岡洋介著 （岩波書店）

　　　＃非常に分か り易 い で す。学部 レ ベ ル か ら復習 し た い 方 に お 勧め。

光物性の基礎的テキス ト ：

「固体の 諸性質」　（バ
ー

ン ズ固体物理 学）G バ ーン ズ著

　　 ＃Gerald　Burns の 名著
”
Solid　 Staしe　 Physics

”
を分冊 した訳本 の うちの

一
冊 e 原著をぜ ひ 薦

　　め ま す （分厚 い で す が）cKittel ，　 Aschcroft−Mermin と並 ぶ、しか し よ り直感的説 明 を 重視 し

　　た 、優れた教科書だ と思 い ます 。

光物性 の 専 門的 テ キ ス ト ：

M ．Dresse ［and 　G 　Gruneパ
‘Electrodynamics　of　Solids”（主 に 金属）

　　＃ と て も詳 し く、銅酸化物 高温 超伝 導体 な ど カ バ
ー

す る 内容 も up 　t。　date。

pYu 　and 　M ．　Cardona，
“Fundamentals　of　Semiconductors”（主 に 半導体）

　 　 ＃ 半 導体 に 限 らず 光物性
一

般 の 教科 書 と し て も優 れ た 、す ば ら し い 本 で す、、
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§4 ．透 明 電極の 原理 と作 り方

こ れ まで に 見て きた物質 の 光学 ス ペ ク トル と電子 状態 を巧み に利用 した 実用材料に 「透明 電

極 」 つ ま り透 明 で あ りなが ら金属 の よ うに電 気伝導を示 す 物 質が あ りま す。透明 電極は 我 々 が

日 々 使用 して い る PC モ ニ タ
ー

、　 TV 、ゲ ーム 機 の 表示 な どの 液 晶デ ィ ス プ レイ （1．CD ）で 大

変重 要な役割 を担 っ て い る部品で す。

　　LCD に使われ て い る個 々 の 画素は 、 薄い 液晶 （糸状の 高分子の 方向を揃えて 並 べ た もの ）

の 膜 を透 明電極 で 挟 ん だ構 造 を して い ま す。電極 間に電圧 を加 え る と液晶が 不透 明に な るこ と

を利用 し て 画 面表示 を行 い ます。よ っ て こ の 電極 は電気 を 通 しなが ら可視光に 対 して透 明 で あ

る必 要があ ります 。
こ の 「可 視光に対 し て 」 とい うの がポイ ン トで 、人 間に 見 えない 可視光以

外 の 領域 で は 不透明で も構 い ま せ ん 。

　　そ こ で こ れ まで 見 て きた 金属、絶縁体 の 性質 よ り、以 下 の 条件 を満た せ ぱ透明電 極を作れ

るこ とが わ か りま す 。

・ 可視 光の 光子 エ ネル ギーよ りも大 きな （3eV 程度以上）バ ン ドギ ャ ッ プ を持 っ 透 明 な絶縁

　 体を出発 物質 とす る 。

・ そ こ へ 自由キ ャ リヤ （電子 あるい は 正 孔）を導入す る。た だ しそ の プ ラズ マ 振 動数 を可視

　 光 の 光子 エ ネル ギー
よ りも低 くす る こ と 。 （赤 外領域に と ど め る こ と 。 1．5　eV 未満）

以 上 の 条件を満 た す物 質 と し て 、現在 LCD に 用 い られ て い る の は ITO （lndium 　Tin　Oxide

の 略）で す。出発物質は In203と い う絶縁 体で 、約 3．5　eV （330　nm ）と い うバ ン ドギ ャ ッ プ を

持 っ 絶縁体で す 。 そ こ へ SnO2 を導入 す る と、原 子番号 49 の In に置き換わ っ た 原子 番号 50

の Sn は ドナ
ー

の 役割 を果 たす た め 、 過 剰 な電 子 が導入 され て 電気伝 導が お き ます 。 た だ し入

れ す ぎる とプ ラ ズ マ 振動数が 可視光 の 領域 に入 っ て しま い ます 。 実用化 され て い る ITO で は

キ ャ リヤ 濃度は 1 × 1021cm ’3 程度で あ り 、 電気抵抗率 は 2 × 10’4 Ω cm 程度 で す 。
　 Au や Cu の

よ うな良 い 金属 の 抵抗 率 は 10
．6 Ω cm 程度 です か ら、それ よ りは か な り抵 抗が 大 き い で す が 、

透明 に保 つ た め にキ ャ リヤ 密度を低 く抑え な けれ ばな らな い の がそ の 主 な理 由 で す。

　　液晶 を電極で挟 ん だ構造 は コ ン デ ン サ と見なせ ます か ら、そ の 時間応答 は抵 抗 R と容量 C

で 決 ま り、よ り時間応答 の 早 い デ ィ ス プ レ イ とする た め には 、透明電極 の 電気抵抗 もなるべ く

小 さい 方が望ま しい と言 えます。し か し可 視領域 で の 透 明性 を保 つ た め には キ ャ リヤ 数は 現 状

よ り増やす こ とは困 難で す 。 そ こ で 導入 した キ ャ リヤ の 易動度 を高 くす る （散乱時間 を な る べ

く長 く、有効質 量をなるべ く小 さくする） こ とに よ り応 答速度 を上 げるた めの 技術開発競争が

行 われ て い ます 。
ま た イ ン ジ ウム は 希少 物質 で あ り 日本で は 輸入 に頼 っ て い ま す 。 （中国が 最

大 の 原産 国） こ の た めイ ン ジ ウム を使 わ な い 代替物質 の 開発競争 も行 われ て い ます。 （ゼ ミ で

は図 を使 っ て 判 りやす く説 明 します）

§4 参考文献 （LCD の 仕組み ）

「図解入門 よ くわか る最新デ ィ ス プレ イ技術 の 基本 と仕組み 」 西 久保靖彦

「液晶の世界 」 http；〃www ．sharp ．co ．jplproductsllcdltechlindex、html
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「第 54回 物性若 手夏 の 学校 （2009年度）」

§ 5 ．赤外線 を使 っ た 光物性 （赤外線の 何が よ い か ？ ）

こ れ まで に物質 の 光応答 を利 用す る こ とに よ り、そ の 物質 の 電子 状態 が エ ネ ル ギー
分解で 調べ

られ る と い う話 を して き ま した 。 光 の 中で も赤外 線は波長が 1　
・−100 μ m 程度 の 電磁 波で あ り、

そ の 光子 エ ネル ギ
ー

は 10　meV ’・1　eV 程度、振動数 は 3〜300　THz 程 度 （100 　一　10000 　cm
．1程度 ）

で す。特 に強相 関電子 系 物質 にお い て は 、こ の 領 域 の 光 ス ペ ク トル にプ ラ ズ マ 振動や各種 の エ

ネル ギ
ーギャ ッ プ な ど、フ ェ ル ミ準位 近傍 の 電 了

一
の ダイナ ミク ス や励起状態 に 関す る情報が多

く含まれ ます 。
こ の よ うな情報 は 電気抵抗や磁 化 、 比熱な ど基礎物性 （マ ク ロ 物性 ）だ け で は

求 ま らな い た め 、物 性 の 起源 を考察す る 上 で 非 常に 強力 な研 究 手 法 とな り ま す 。
ま た 赤外線 の

振動数領 域 に は 多種多様 な有機 分 子 の 指紋 とも 言え る 固有振 動数や 、固 体 に お け る格子 振動

（フ ォ ノ ン ）が含まれ てお り、竃子状態 に加 えて 原子 ・分子 の 振動 状態 の 情報 も多 く求 ま りま

す。

　 　　 　　 　　 　 格 子 （原子）
低振動数モ ｝ド　　振動

分 子 騰

［麺网
強相 鵑電子 系の特徴 eercネル ギー

エ ネル ギーギャ ップ、プラズ マ 端、etc
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図 13 ： 赤外 線領域にお け る さま ざま な測 定対象の 概念図

こ れ らの うち我 々 の 主 な興味で あ る 、物質の フ ェ ル

ミ準位 近 傍 の 電子 状態 を調 べ る道 具 と し て の 赤 外

分光に つ い て 、そ の 概 念図 を図 14 に示 し ます。赤

外分光で は 主 に、図 の よ うに 占有状態 か ら非 占有状

態 へ の 竜 子遷移 を通 して 電子状態 を調 べ ます 。 や は

り フ ェ ル ミ準位近 傍 の 電 子状 態が 調 べ られ る手 法

と して 光電 子 分光や トン ネル 分光 が知 られ て お り、

こ れ ら の 手法 は 互 い に相補的な情 報を 与 え る と い

え ます 。 赤外分光 の 利 点 と し て 分解能 が 高い 、相対

的 に バ ル ク敏感 （プ ロ ーブ深 さが 長 い ）、高圧 力で

の 実験 が可能 で あ る、な どが挙 げ られ ます。ゼ ミ で

は赤外分光 の 実験装置 に つ い て も説 明 します。
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図 14 ：赤外分 光に よ る フ ェ ル ミ

準位近 傍 の 電子状態 の 研究
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§6 ． 巨大磁気抵抗物質 TI2Mn207 に おける電子 状態と赤外ス ペ ク トル

Tl2Mn207 はパ イ ロ ク ロ ア 構造 とい うよく知 られ た結 晶構造 を持 っ 物質 で 、冷却す ると 120　K

で 強磁性体に な る と同時 に電気抵抗が 急激に 減少 し ます。そ し て 強磁性転移温度 （キ ュ リ
ー

点）

近 傍 で磁場 を加 え る と電気抵抗が 大 き く変化す る 「巨大磁気抵抗効果」 を示 しま す。私 た ち は

こ の 物 質の 光反 射 ス ペ ク トル を測定 して 光学伝 導度 を導 き、そ の 電子 状態 を考察 しま した 。 こ

の 物質 は 図 15 （c）に 示 す よ うに 室 温 で は 絶縁体 に 典型 的 な光 ス ペ ク トル を示 し、温 度降下や磁

場 印加 で金 属状 態 へ な る と共 に きれ い な プ ラ ズ マ 反射が赤 外領 域に 現れ ま す （図で は温 度変化

の み 表示）。
ス ペ ク トル 構造 が単純で そ の 変化 も非常に 判 りやすい た め、 こ の ゼ ミで も例 とし

て 紹介 します。
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図 15 ： T12Mn207 の 光反射 ス ペ ク トル の 温 度変化。

§6 参考文献
‘
℃ harge　dynamics 　in　the　colossal　magnetoresistance 　pyrochlore　T12Mn207”

，

H ．Okamura ，　T．　Koretsune，　M ．　 Matsunami ，　S．　Kimura，　T：Nanba
，
　 H，　lmai

，
　Y 　Shimakawa

，
　Y．　Kubo

，

Phys ．　Rev．　B　64，180409 （R ）（2001 ）．

Carrier−induced　magnetic 　circular　dichroism　in　the　magnetoresistive 　pyrochlore　TI2Mn207
”
，

H ．Okamura，　T．　Koretsune，　T．　Nanba，　S．　Kimura，　H．　lmai，　Y　Shimakawa，　Y．　Kubo
J．Phys．　Soc．　Jpn．74，970（2005｝．

一 878一

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussel 　 Kenkyu

「

第 54回 物性 若手夏 の 学校 （2009年度）」

§ 7 ．希土 類化 合物 （重 い 電子 物質） の 電子 状態と赤外分光

　電 子間 にはた らく強い 相互 作用 （電子相 関）の た め に特異 な物性 を示す 「強相関電子 系」 物

質の 例 と して希 1二類 化合物 、 すなわ ち は Ce （セ リ ウム ）や Yb （イ ッ テ ル ビ ウム ） な ど の 希 土

類 兀 素を含む金 属間化 合物 を考 え ます。そ の 物性発 現の 主役 は 希土類 元 素の 4f軌道 を 占め る電

子 （f 電子 ） です 。
4f 軌道 は希土類原 子 の 比 較的内側 に位i して お り，室温程度 の 高温で は f

電 了
一
は希 土 類原 子 に 局在 して い ま す 。 しか し 10K 程 度以 ドの 低 温 で は，　 f電子 は 白由 な伝導電

子 との 波動関数 の 混成 （c−f 混成 と よぶ） を通 じて 準粒 子を形成 し，結 晶中 を遍歴 す る場合 が

あ ります。 こ の 準粒 子 の 有効 質量 m
＊
は c−f混成 の 強 さで決 ま り，本来局 在性が 強 い f電 子 の 性

質を反 映 して （混 成 が な い 時 の ）伝 導電 子 の そ れ よ り も重 くな ります 。m ＊は フ ェ ル ミ準位 にお

ける状態密度 に 比 例す る た め ，そ の 増 大 は 実験 的に 例 えば低 温 に おけ る電 子比熱 の 湘 度係数 γ

の 増 大 として観測 で きます 。 すなわち通 常 の 金属 で は γが lmJIK2mol 程度 で あ る の に対 して ，

希土 類化合物 の γは 10　一一　IOOO　mJIK2mol とい う大 きな値 を示す もの が あ ります。こ の 状態 は 「重

い 電子 」 状態 ，
あ る い は 「ヘ ビ

ー ・フ ェ ル ミ オ ン 1 状態 と も よばれ て い ます 。

　以 Eの よ うな 4f電子 の 局在 ・非局在の 二 面性は ，希土類 化合物の 諸物性 に 明確に 反 映 されて

い ます。例 えば磁化率 の 温度依存性 で は ，高温 で f電 子 の 持 つ 局在 磁気 モ
ー

メ ン トに よ る磁性

（キ ュ リ
ー ・ワ イ ス 常磁性 ）を示 す の に 対 して ，十分低温 で は 温 度 に依存 しな い 遍 歴 磁 性 （パ

ウ リ常磁 陸）を示 します 。 ま た 電気抵抗に お け る f電 子の 寄与 ρm に 着 目す る と，高温か ら冷却

す る に つ れ て f電子の 局在磁気モ ー
メ ン トに よ る近藤効果 （−logTに比例 す る抵抗 の 増大）が現

れ る が
， 十分低温 で は c −f 混成 に よ っ て で き た 重 い 準粒子 が結晶中に コ ヒ

ー
レ ン トに 広 が っ た

バ ン ドを形 成す るた め，再 び 金属的 な （冷却 に よ り減少 す る ）ρm が観測 され ま す p ま た磁 気秩

序や超 伝導 を示す物質 も知 られて い ます。こ の よ うに多 くの 希 土類化合物が 低温 で 「重 い 電子

金属」 とな る
一方で ，中には 10meV 程度 の 小 さなエ ネル ギーギャ ッ プを形成 し て 半導体 （絶

縁体） とな る希土類 化合物 も知 られて お り，「近藤 半導体 （絶縁体 ）」 とよばれ て い ます。

　ゼ ミで は こ れ ら重 い 電子 物質 の 特異な電子 状態が 、ど の よ うに赤外 領域 の 光 ス ペ ク トル に反

映 され る の か 、ま た赤外 ス ペ ク トル に よ っ て 他 の 実験手法 で は求 ま らない 度 の よ うな情 報が得

られ る の か を紹 介 します 。
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§ 8 ． シ ン ク ロ トロ ン放 射 光 を用 い た 高圧 赤外 分 光

〈 シ ン ク ロ トロ ン放射光 （SR） とは ？ 〉　光速近 くまで 加 速 され た 電子 線 の 軌道 を磁 揚で

曲げた際に 生 じ る 光で あ り、X 線か ら赤外線 まで 広 い 波長範 囲 に わ た る 白色光で す。　 SR

の 最大 の 利 点は その 高輝度性 、つ ま り光源 の 実 質的サイ ズ が小 さ く指 向性 も高 い た め 、 試

料上 の 微小 な領域 に 大 きな光強度 を集中で きる点 に あ りま す。 日本は世 界的に 見 て も SR

大 国で あ り、私 が 主 に研 究 を行 っ て い る大型 放射光施設 SPring−8 （播 磨 科学 公園都 市 ）に

加 えて 、 極端紫外光実験施 設 UVSOR （愛知 県岡崎 市 ・分子科学研究所）、Photon　Factory

（っ くば KEK ）、 さ らに立 命館 大 学 、広 島大学 、 佐賀大学 に も放射光施 設 が稼働 して い ま

す 。

　　 SR の 花形 は X 線 の 領域 です が、ず っ と波長が長 い 赤外線 の 領域にお い て も、　 SR の 高輝

度性 は 従来の 赤外光源 、つ ま り高温物体 か らの 黒体輻射 を利用す る 「熱 光源 」 に比 べ て大 きな

魅 力 とな りま す 。 図 は SPring−8 の 赤外 専用 ビ
ー

ム ライ ン BL431R におい て 、試料位 置 に お け

る赤外 SR と熱光源の 光強度 の 2 次元 分布 を測定 した もの です （左右 の 図 で縦軸 ス ケ
ー

ル が違

うこ とに注意）。 SPring−8 の 赤外放射光 は熱光源 に比 べ て単位面積当た り 100 倍以上強 い （高

輝 度で あ る） こ とが わ か りま す 。 私た ちはこ の よ うな SPring−8 の 高輝度 赤外 SR を活 か し た

研 究 と して 、 40 万 気圧 に及 ぶ 高圧 力下 で の 赤外分光 を推 進 し て い ます。

　　　　　　　　 SPring−8 （半値全輻 10　pm ｝　　　 熱 光源 （半箙全暢 50 μm ）
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〈なぜ高圧 か ？ 〉　圧 力の 印加 は結晶格 了
一
を縮め る こ とに よ り、原子 間隔や イオ ン 半径 に敏感

に依存す る物質パ ラ メ
ー

タ
ー

、 例 えば電子 の 混成や バ ン ド幅な どを効 率よ く制御す る こ とが で

きま す。特 に強相 関物質 で は電 子相 関 （電子の 相互 作用）が バ ン ド幅や電 子混成 エ ネル ギー と

比 べ て 無視で きな い た め 、圧 力 の 印加 が こ れ らパ ラ メ
ー

タ
ー

間の 微妙 な バ ラ ン ス を崩 し て 劇的

な物性 変化 を誘起す る場合が あ ります 。 例 えば圧 力を加 え る こ とに よ っ て金属 ・絶縁体転移や

重 い 電子 状態が 誘発 され た り、あ る い は 常温 で は超 伝導体に な らな い 物 質 が 高圧 下で 超 伝導 に

な っ た りす る例もあ ります 。 例 え ば最近発見 され た SrFe2As2と い う物質は 4 万気圧 の 圧 力下

で 、34K と い うか な り高い 温 度 で超伝導 に な る こ とが 見 い だ され て 興味 を集め て い ます 。
こ

の よ うな高圧で 誘起 され る 異常物性 の 起源 となる電子 状態に 当然興味が もたれ ます。私 た ちは

SPring・8 の 高輝度赤外放射光 と ダイ ヤ モ ン ド ・ア ン ビル ・セ ル （DAC ） と い う圧 力発生 装置

を用 い て 、高圧 で の 赤外 分光 を推進 して い ます 。
ゼ ミで はそ の 内容 に つ い て 紹介 します。
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