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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体における電荷秩序、電荷励起、フォノン異常を共鳴非弾性X線
散乱で調べ、高温超伝導機構、擬ギャップ形成機構の解明につながる知見を得た。擬ギャップ相‐フェルミ液体
相間の量子相転移に伴う臨界的電荷ゆらぎとフォノン異常を、電荷秩序ピーク付近の低エネルギーで観測した。
より高エネルギーでは、電荷揺らぎを媒介とする超伝導機構で予測される擬ギャップ相‐超伝導相間のエキシト
ン・ピークの変化を検出した。さらに高エネルギーで、電荷の集団励起である音響型プラズモンをホールドープ
型銅酸化物超伝導体で初めて観測した。また、角度分解光電子分光を用いて、擬ギャップ相におけるネマティッ
ク秩序を観測した。

研究成果の概要（英文）：Charge order, charge excitation, and phonon anomalies in cuprate 
high-temperature superconductors were studied by resonant inelastic x-ray scattering, and new 
insights into the superconductivity mechanism and the nature of the enigmatic pseudogap were 
obtained. Critical charge fluctuations and phonon anomalies associated with the quantum phase 
transition between the pseudogap phase and the Fermi-liquid phase were identified in the low-energy 
region near the charge-order peak. At higher energies, spectral changes in the exciton peak between 
the pseudogap phase and the superconducting phase were observed as predicted by the excitonic 
charge-fluctuation mechanism of superconductivity. At even higher energies, “acoustic plasmon”, a 
collective charge excitation of two-dimensional electron system was first observed in hole-doped 
cuprates. Using angle-resolved photoemission spectroscopy, a nematic electronic structure was 
identified in the pseudogap phase.

研究分野： 物性物理実験

キーワード： 高温超伝導体　共鳴軟X線非弾性散乱　角度分解光電子分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
発見から35年間の膨大な研究努力にもかかわらず未解決である銅酸化物高温超伝導体の超伝導発現機構と擬ギャ
ップ形成機構を、従来主流であったスピン自由度に注目した研究から視点を変え、電荷ゆらぎに注目して解明を
目指し成果を挙げた。実験手法として既に確立している角度分解光電子分光に加えて、新しい手法である共鳴非
弾性X線散乱を高い分解能で利用し、電荷秩序、電荷励起、フォノン異常について新しい知見を得ることによっ
て、電荷ゆらぎによる高温超伝導発現機構と擬ギャップ形成機構の確立に大きく近付いた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
銅酸化物における高温超伝導発現機構、擬ギャップ形成機構の解明を目指す研究では、これまで
は中性子散乱、NMR 等によるスピンゆらぎ、スピン・ダイナミクスの研究が活発に行われ、ス
ピン自由度に注目した超伝導機構の研究が主流となっていた。一方、電荷ゆらぎに注目した研究
に関しては、光電子分光による化学ポテンシャル・シフトの測定、電子ラマン散乱、光反射・吸
収測定等により一様な（波数 q = 0 の）電荷ゆらぎ、電荷ダイナミクスは調べられてきたものの、
波数に依存した電荷ゆらぎ・電荷ダイナミクスの研究は有効な測定手段が少なく、その結果とし
て電荷ゆらぎによる超伝導機構の理論的研究が遅れていた。しかし近年、共鳴非弾性 X 線散乱
（resonant inelastic x-ray scattering：RIXS）の高分解能化・高精度化が進み、波数に依存した電荷
ダイナミクスを測定することが可能となりつつあった。一方理論面では、電荷ゆらぎ超伝導機構
に関する大きな進展があった。強相関ハバード・モデルの数値計算から、電荷分離不安定性や、
ダブロン（二重占有状態）とホロン（非占有状態）が作るペア（エキシトン）形成によるクーパ
ー対形成機構が提案されていた。 
 
２．研究の目的 
モット絶縁体から超伝導体を経て過剰ドープ・フェルミ液体にいたる銅酸化物の電荷ゆらぎを、
共鳴軟 X 線散乱を用いて系統的に調べ、高温超伝導発現、擬ギャップ形成における電荷ゆらぎ
の役割を明らかにする。電荷ゆらぎによる超伝導は電荷の不安定性（電荷分離、電荷秩序、電子
ネマティック秩序等）を内包しているので、超伝導相および隣接する電子相（モット絶縁相、擬
ギャップ相、奇妙な金属（strange metal）相、フェルミ液体相）における電荷ゆらぎ、電荷ダイ
ナミクスを波数（q）- エネルギー（）空間で調べる。とくに、最近提案されたエキシトン（ホ
ロン‐ダブロン・ペア）を介した電荷ゆらぎ超伝導機構を評価・検証する。 
 
３．研究の方法 
高温超伝導、擬ギャップ形成の舞台であるキャリアーがドープされたモット絶縁体の電子励起、
電荷秩序、フォノン異常がドーピングと共に q-空間でどのように発展するか RIXS を用いて調
べる。電子励起、電荷秩序、フォノン異常に関与する準粒子（運動量 k、エネルギー）は、角度
分解光電子分光（angle-resolved photoemission spectroscopy：ARPES）で測定し、q = k1 – k2,  = 1 
– 2関係式を用いて同定を行う。従来多くの RIXS 測定で利用されてきた Cu L3 内殻吸収端はカ
バーする波数範囲 q が広く強度も強いという長所がある一方で、Cu イオンに局在した d－d 励
起が強いこと、電荷励起とスピン励起の分離が困難であること、分解能が不十分であるという欠
点があった。これを補うために、酸素 K 内殻吸収端も併用して、高いエネルギー分解能、波数
分解能で RIXS 測定を行い、電荷励起とスピン励起のそれぞれを調べる。この目的のために、台
湾の放射光施設（National Synchrotron Radiation Research Center: NSRRC）の第三世代高輝度光源
Taiwan Photon Source（TPS）に建設され世界最高の分解能（<20 meV）を達成した RIXS ビーム
ラインを利用する。ARPES 測定は分子研の UV-SOR など国内外の放射光施設で行う。 
 
４．研究成果 
(1) RIXS を用いた銅酸化物高温超伝導体の研究 

i. ホール・ドープ型銅酸化物超伝導体の電荷秩
序、電荷揺らぎ、およびドープ量 19％付近に存在
すると考えられている量子臨界点（擬ギャップ相
とフェルミ液体相の間の量子相転移点で、超伝導
相に隠されている）との関係を明らかにするため
に、短距離電荷秩序による弾性散乱ピーク（q ~ 
(0.23, 0））付近を酸素 K 吸収端 RIXS で調べ、低
エネルギー（< 20 meV）の電荷揺らぎとフォノン
異常を見出した。試料はドープ量 15％の最適超
伝導組成試料 La2-xSrxCuO4（LSCO）（x=0.15）を
用いた。モデル計算による解析を行ったところ、
電荷揺らぎが量子臨界的に振る舞う（ゆらぎの散
乱確率が温度にほぼ比例する）ことが示され、最
適超伝導組成（ドープ量 15％）ですでに量子臨界
点（ドープ量 19％）の影響下にあることが示され
た。 

ii. 電子‐正孔対（エキシトン）の生成・消滅を
伴う電荷揺らぎによる高温超伝導および擬ギャ
ップ形成の機構を検証するために、理論が予言す
る超伝導研究点移転より上（擬ギャップ相）と下
（超伝導相）でのエキシトン励起による RIXS ス

図１ 酸素 K 内殻吸収端 RIXS で観測
された La2-xSrxCuO4の音響プラズモン。
横軸は運動量 q の CuO2 面平行成分、
縦軸は励起エネルギー [A. Singh et al., 
Phys. Rev. B 105, 235105 (2022)].  



ペクトルの変化を検証した。ホール・ドープ型超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+（Bi2212）の最適ドープ
試料について酸素 K 内殻および Cu L3内殻吸収端で RIXS 測定を行い、スペクトルの巨大な温度
変化を見出した。スペクトルの温度変化は電荷分離不安定性を電子の分数化として表現する理
論モデル“二成分フェルミオン・モデル”で半定量的に説明され、電荷揺らぎによる高温超伝導発
現機構が支持された。 

iii. 互いに長距離クーロン力を及ぼし合う二次元電子系の集合体に特有な電荷集団励起である
“音響プラズモン”を、ホール・ドープ型銅酸化物超伝導体において初めて観測した。音響プラ
ズモンの観測は、これまでは電子ドープ型銅酸化物の Cu L3吸収端 RIXS に限られ、ホール・ド
ープ型では観測されていなかった。本研究では試料として LSCO（組成 x = 0.12, 0.15）を用いた。
ホール・ドープ型銅酸化物超伝導体のキャリアーが酸素ホールであることに着目し、酸素 K 内
殻吸収端で RIXS を測定したところ、高エネルギーまで強い共鳴増大が見られ、音響プラズモン
の観測に成功した（図１）。 

iv. 電子ドープ型銅酸化物高温超伝導体においても、従来の Cu L3 吸収端ではなく酸素 K 吸収
端で RIXS 測定を行い、音響プラズモンを観測した。プロテクト・アニールした Pr1.3-xLa0.7CexCuO4

（PLCCO）（組成 x = 0, 0.1）試料を用いた。超伝導を示す x = 0.1 試料では音響プラズモンが観
測されたのに対して、超伝導を示さず電気抵抗の高い x = 0 試料では音響プラズモン励起が観測
されず、観測された構造がキャリアーの電荷集団励起であることを確認できた。但しその強度は
弱く、キャリアーに酸素ｐ軌道成分が少ないことが示唆された。これは、電子ドープ型銅酸化物
超伝導体のキャリアーの主成分が銅ｄ軌道に由来するという従来の考えを支持するものである。 
 
(2) ARPES を用いた銅酸化物高温超伝導体の研究 

i. 擬ギャップ形成機構のひとつとして最近提案され注目されているネマティック転移（回転対
称性の破れ）の可能性を調べるために、試料に弱い一軸性面内圧力をかけながら温度を変えて
ARPES 測定を行い、擬ギャップ相において回転対称性が低下することを観測した（図２）。最適
ドープ Bi2212 を試料に選び、擬ギャップ相（Tc < T < T*）でバンド構造とフェルミ面が面内で
異方的になることを観測した。擬ギャップ相のネ
マティック不安定性のため、微小な一軸性圧力で
も電子状態に大きな異方性が生じたものと考え
た。また、これまで報告されているネマティック転
移温度と擬ギャップ温度 T*を多くの物質について
整理・比較したところ、ホール・ドープ量 10％以
上では擬ギャップ転移とネマティック転移がよく
一致する一方で、10％以下での擬ギャップ温度は
ネマティック転移温度より遙かに高温であること
が示された。ドープ量 10％以下での擬ギャップ形
成には、RIXS 測定で支持された電子の分数化機構
が必要と考えられる。 

ii. APRES で観測したフェルミ面の面積からキャ
リアー・ドープ量を求める方法により、電子ドープ
型銅酸化物超伝導体 PLCCO の正確な電子相図を
作成した。（フェルミ面の差渡し k1 – k2は RIXS 等
で観測される電荷秩序 q とよく一致。）ドープ量
10％以下では超伝導が発現せず、10％で急に有限
の超伝導転移温度 Tc（ 25 K）が出現し、有限な Tc

はドープ量 25％付近まで残ることを見出した。すなわち、これまで超伝導領域が狭いと考えら
れてきた電子ドープ型銅酸化物超伝導体において、ホール・ドープ型に比べて同程度かそれより
もさらにオーバードープ側に超伝導領域が広がっていることがわかった。一方、アンダードープ
側の超伝導試料は、少なくとも 10％程度の電子がドープされており、最近提唱されていたノン・
ドープ超伝導を検証することはできなかった。 

iii. 多層系銅酸化物高温超伝導体で最も Tc が高くなる三枚系物質で、隣り合う CuO2 面の間で
Bogoliubov 準粒子が混成することを見出した。Tc = 110 K に達する Bi2Sr2Ca2Cu3O10+（Bi2223）
の ARPES 測定を行い、三層系における Tc の上昇の原因として、CuO2 面間の混成以外に電子‐
フォノン相互作用とスピン揺らぎの増大が重要であることを指摘した。 
 
(3) 銅酸化物高温超伝導体の理論モデル 
二成分フェルミオン・モデルを含む銅酸化物超伝導体の理論モデルの多くは、より現実的で複雑
な Cu 3d 軌道と酸素ｐ軌道を含む”３バンド・ハバード・モデル”ではなく、簡単化された１バン
ドのハバード・モデルを用いてきた。１バンド・モデルの正当性と両モデルの関係を理解するた
めに、両モデル間でパラメータを変換する簡易な方法を物理的考察に基づいて導出した。 

図２ ARPES で観測した弱い一軸性
圧力下における Bi2Sr2CaCu2O8+フェ
ルミ面形状非対称性（パラメータδで
表す）の温度変化 [S. Nakata et al., npj 
Quantum Mater. 6, 86 (2021)]. 
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