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研究成果の概要（和文）： 
 次世代デバイス材料として注目されている強相関物質の新奇な超伝導特性や磁性を解明し応

用に結びつける上で、フェルミ面の観測は重要である。本研究では、コンプトン散乱を用いた

直接的フェルミ面観測法を開発し、新奇な超伝導を示す強相関物質に応用した。具体的には、

コバルト酸化物、鉄ヒ素系化合物、銅酸化物に応用し、超伝導発現に係わるフェルミ面形状と

ホールあるいは電子が占める軌道状態の描画に成功するとともに、新しい物理的知見を得た。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Fermi surface plays an important role on superconductivity and magnetism in strongly 
correlated materials which draws attention as next-generation materials for electronic 
devices. In this study, we have developed the Compton scattering technique as a direct 
observation method of Fermi surfaces and then applied to novel superconductors. We 
measured cobaltates, Fe-As materials and cuprates, and succeeded in mapping out the 
Fermi surfaces and orbitals of carriers (holes or electrons) which play an important role in 
the occurrence of superconductivity.  
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１．研究開始当初の背景 
 低エネルギー励起状態はフェルミ面形状
を反映し、基礎と応用の両面で興味深い現
象と深く結びついていることが実験と理論
の両面で指摘されていた。また、応用の観
点から注目される強相関物質は不規則・複
雑な系が多く、フェルミ面観測には限られた
実験手法や限られた条件下での測定しか適
用できす、バルクのフェルミ面形状が明らか
にされていないケースが多いという状況で
あった。 

 研究代表者のグループは、「コンプトン散
乱による強相関物質のフェルミ面マッピン
グ法の開発」を最終目標として掲げて、軽元
素系物質からウラン化合物まで含む重元素
系物質のコンプトン・プロファイルの測定を
可能にするCauchois型Ｘ線スペクトロメー
タをSPring-8のBL08Wビームラインに建設し
てきた。 

 本研究の開始当初、同スペクトロメータは
115keVの入射Ｘ線を用いて、0.15 atomic 
units (a.u.)の分解能を達成していた。弱相
関物質を中心に測定が行われ、不規則・複雑
系物質の一つである金属水素化物のフェル
ミ面マッピングが行われていた。 

  
２．研究の目的 
 本研究課題はコンプトン散乱によるフェ
ルミ面マッピング法を強相関物質に応用し、
その可能性と限界を探ることを目的として
いる。具体的には、ネスティングしているホ
ール・ポケットの有無について結論を出すた
めに、コバルト酸化物、NaxCoO2, NaxCoO2・
yH2O のフェルミ面マッピングを主目標とし
て掲げている。さらに、同手法の可能性と限
界を見極めるために、他の強相関物質、FeAs
系超伝導体、銅酸化物高温超伝導体などの測
定も行う。 
 
３．研究の方法 

本研究課題では、目的の達成のために以下
のサブテーマを設定している。 

（１） コンプトン散乱スペクトロメータの
高度化 

（２） フェルミ面マッピングするための 
プログラム開発と最適化 

（３） 強相関、複雑系・不規則系物質への
応用 

強相関物質ではコンプトン散乱で観測され
るフェルミ面のシグナルは小さくなること
が予想されるため、（１）と（２）は不可欠
である。また、実験データの信頼度を評価す
るために、誤差伝搬マップの作成も重要にな
る。 

 また、同手法の強相関物質への適用可否を
判断するために、実験と第１原理バンド理論
計算との比較も行う。 
 
４．研究成果 
 サブテーマ毎に研究成果を報告する。 

（１） コンプトン散乱スペクトロメータの
高度化： 

 スペクトロメータの高度化は分解能の向
上と測定効率の向上の２テーマからなる。 

 分解能を向上させるために、３連型Si結晶
アナライザーを１連型Ge結晶アナラーザー
に置き換えた。これにより分解能は0.15 a.u.
から0.10 a.u.に向上し、フェルミ面形状を
与える電子運動量密度分布の１階微分強度
のコントラストを約1.5倍にすることができ
た。 

 測定効率を向上させるために、Ｘ線分光系
を新たに１セット立ち上げて、同時に、２つ
の異なる方位で同一試料からのコンプトン
散乱Ｘ線の分光が可能になった。これにより、
測定時間が半分に短縮された。これにより、
銅酸化物高温超伝導体のように重元素を含
む物質の２次元フェルミ面マッピングが４
日間の測定期間で可能になった。 

 

（２） フェルミ面マッピングするための 
プログラム開発と最適化： 

 フェルミ面マッピングをするためには、 
１０～２０本のコンプトン・プロファイル・
データから２次元あるいは３次元の電子運
動量密度分布を再構成するプログラムが必
要である。再構成プログラムとして、直接フ
ーリエ法を使用していたが、この期間中に、
コーマック法と最大エントロピー法につい
て検討した。この３つの異なるプログラムは
大凡同じ再構成結果を与えるが、フェルミ面
形状の詳細な部分に関する比較検討は現在
進行中である。 

 また、再構成した電子運動量密度の信頼範
囲を明確にするために、誤差伝搬プログラム
を新たに開発した。これは、理論計算で得ら
れたコンプトン・プロファイルにランダム誤
差を意図的に含ませ、これらのコンプトン・
プロファイルから電子運動量密度分布を再
構成することで、誤差マップを評価するもの
である。図１は、銅酸化物高温超伝導体の場
合の誤差マップで、[100]と[110]の間で等間
隔に得られた１０本の誤差付き理論コンプ
トン・プロファイルから再構成した場合のも
のである。原点付近と[100]と[110]の軸上付
近で誤差が大きくなっていて、Y. Tanakaら
による誤差マップ評価（方法が異なる）と同



じ傾向になっている。 

 

図１： 誤差マップ 

 

（３） 強相関、複雑系・不規則系物質への
応用： 

 本研究期間中に、コバルト酸化物、銅酸化
物、鉄ヒ素系の超伝導体に応用した。以下に
各物質ごとに結果をまとめる。 
 
コバルト酸化物： 
 NaxCoO2, NaxCoO2・yH2O のフェルミ面
マッピングは本研究課題の主目標である。 
 NaxCoO2・yH2O の超伝導機構に関連して、
ネスティングしているホール・ポケットの存
在がバンド理論計算から指摘されていたが、
角度分解光電子分光実験ではその存在は確
認されていなかった。 
 本実験では、NaxCoO2 (x=0.74, 0.51, 0.38) 
と NaxCoO2・yH2O (x=0.35, y=1.3)の試料に
ついて５本のコンプトン・プロファイルを測
定し、コーマック法で再構成して、２次元電
子運動量密度を求め、ＬＣＷ折り畳みにより、
k 空間の電子占有数密度を得た(図２)。 
 

図２：NaxCoO2 (x=0.38)の電子占有数密度
（右）とフェルミ面の配置図（左） 
 
 NaxCoO2のxが小さくなりフェルミ準位が
低下するにつれて、図２（左）に示した６個
の小さなホール面の存在を示す構造が現れ、
x=0.38 で明確にその存在が確認された（図２

（右））。また、超伝導になる NaxCoO2・yH2O 
(x=0.35, y=1.3)でも同様の構造が見られ、小
さなホールポケットの存在が示唆されてい
る。本結果は、Phys. Rev. B, 76 (2007)052509
に発表した。 
 
銅酸化物： 
 ホール・ドープ系と電子ドープ系の銅酸化
物高温超伝導体の実験を行った。ホール・ド
ープ系は La2-xSrxCuO4(x=0.0, 0.08, 0.15. 
0.30) (LSCO) の試料、電子ドープ系は
Nd2-xCexCuO4(x=0.025, 0.12, 0.20) (NCCO)で
ある。LSCO において、x=0.15 以下のアンダ
ー・ドープ領域とそれ以上のオーバー・ドー
プ領域では、フェルミ面形状とホール占有軌
道の両者において違いがあることが示唆さ
れ、現在、第一原理バンド計算と分子軌道シ
ミュレーションによる理論的な考察を行っ
ている。NCCO でも電子ドープ量に依存したフ
ェルミ面と電子占有軌道の違いが見られ、現
在、理論解析と考察を進めている。 
 
鉄ヒ素系化合物： 
 最 適 ド ー プ の 鉄 ヒ 素 系 超 伝 導 体
Ba(Fe0.93Co0.07)2As2の実験を行った。図３a に
実験結果を示す。実験結果は第１原理バンド
理論計算の結果（図３b）と良い一致を示し、
Γ点にホール面、Ｘ点に電子面のフェルミ面
がある事を示している。また、本実験結果は
ホール・フェルミ面はワープ形状をしている
ことを示唆している。本結果は、Phys. Rev. B, 
81 (2010)064509 に発表した。 

図３：Ba(Fe0.93Co0.07)2As2 の電子占有数密度、
a) 実験、b)理論。c)は電子占有数密度の１
階微分でフェルミ面の位置を示す。d)はフェ
ルミ面形状。 
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