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研究成果の概要（和文）：近年著しく技術が進歩した放射光Ｘ線共鳴非弾性散乱法により、銅酸化物高温超伝導体のス
ピン、及び、電荷の励起状態を観測することで、電荷ドープされたモット絶縁体の電子の運動状態を研究した。電子ド
ープ系のスピン励起はドープが進むにつれて幅を広げながらより高エネルギーにシフトするのに対し、ホールドープ系
では、励起の幅は広がるものの、母物質のスピン励起のエネルギーをほぼ維持していることが明らかとなった。また、
電子ドープ系ではスピン励起より高エネルギー側に大きな分散を持った電荷励起が存在し、電子ドープが進むにつれて
そのピーク位置が高エネルギー側にシフトしていることがわかった。

研究成果の概要（英文）：Resonant inelastic x-ray scattering (RIXS) has recently made significant progress 
as a spectroscopic technique. We observed spin and charge excitations in high-Tc superconducting cuprates 
using this technique and studied electron dynamics in carrier-doped Mott insulators. Spin excitations in 
electron-doped system shift to higher energy accompanied with broadening of the width upon doping. On the 
other hand, spin excitations in hole-doped systems are also broadened but keep the energy almost 
unchanged from the parent compound. In addition, dispersive charge excitations are observed above the 
spin excitations in electron-doped systems and peak energy is found to move toward higher energy with 
increasing doping.

研究分野： 放射光Ｘ線散乱による固体物理の研究
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１．研究開始当初の背景 
 近年の高輝度放射光光源の進歩に伴い、共
鳴非弾性Ｘ線散乱(Resonant Inelastic X-ray 
Scattering, RIXS) による物質の電子励起状
態の研究が盛んに行われるようになってき
ている。Ｘ線分光の特徴として運動量分解能
を有し、ここ数年でエネルギー分解能が著し
く向上したことで、物性に直接関係した素励
起の観測可能な手法へと発展している。 
 一方、強相関電子系の一つである銅酸化物
は、転移温度の高い超伝導以外にも、擬ギャ
ップ、ドープされた電荷の自己組織化による
ストライプ秩序など、キャリアドープされた
モット絶縁体を舞台にした強相関金属とし
ての興味深い振る舞いがいくつも現れ、今な
お盛んに研究が続けられている。その背後に
は、電荷、スピン、さらには格子まで含めた
多自由度の複雑な相関があり、全体像を理解
するためには、それぞれの自由度の役割を解
きほぐしていく多面的な測定が不可欠とな
っている。RIXS では適切な吸収端と入射 
偏光条件で電荷とスピンの励起を選択して
観測することができ、そのような研究にふさ
わしい実験手法と言える。 
 研究開始当時、Y系銅酸化物YBa2Cu3O6+x、
及び、その類似物質（以下、Y123 系と略す）
について RIXS を用いた研究が行われた。そ
の結果、スピンに関しては、反強磁性モット
絶縁体と定性的に同じ分散関係を持ち、幅の
広がった磁気励起が、超伝導組成、即ち、常
磁性状態においても残存していることが明
らかになった[1]。また、電荷については、
Y123 系のアンダードープ領域に対して、
RIXS の分光器を用いた準弾性散乱の測定を
行うことで、これまで知られていなかった 3
倍周期に近い格子非整合な電荷揺らぎが見
つかった[2]。これらの結果は、発見から 25
年を経た銅酸化物超伝導体ですらスピン・電
荷ダイナミクスの研究が不完全であり、とり
わけ、これらの新しい結果から運動量空間を
くまなく調べ上げることが求められる状況
にあった。 
 
２．研究の目的 
 強相関電子系における根本的な課題の一
つは、「電荷ドープによってどのように反強
磁性モット絶縁体から金属状態へと変化し
て行くか」という点である。最先端の分光器
を用いた RIXS 法により、電荷ドープされた
モット絶縁体における電子のスピン、及び、
電荷の相関、励起状態の全貌を、その運動量
依存性まで含めて観測し、電子の運動状態を
明らかにすることが本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
 銅 L3吸収端、銅 K 吸収端の RIXS を、そ
れぞれ、ESRF の ID08、SPring-8 の BL11XU
で行った。RIXS の分解能が向上してきたと
はいえ、低エネルギーのスピン励起を RIXS
で観測することは難しいので、幅広いエネル

ギー範囲でのスピン励起を明らかにするた
めに中性子非弾性散乱（Inelastic Neutron 
Scattering, INS）も併用した。測定試料には、
化学置換により電荷ドーピング量の精密な
制御が可能な系である Nd2-xCexCuO4 、
La2-xSrxCuO4を、それぞれ電子ドープ、ホー
ルドープとして選び、単結晶試料を用いて運
動量依存性を測定した。電子ドープ系の中性
子非弾性散乱については、Nd の磁気モーメ
ン ト が 測 定 の 妨 げ に な る た め 、
Pr1.4-xLa0.6CexCuO4 を用いたが、本研究の測
定の範囲では希土類の違いによる影響は無
いと考えてよい。 
 
４．研究成果 
(1) スピン励起 
 図 1 に Nd2-xCexCuO4 (NCCO, x = 0.15)と
La2-xSrxCuO4 (LSCO, x = 0.25)の銅 L3吸収
端 RIXS スペクトルを示す。高エネルギー側
の 1-3 eV に見られる励起は d-d 励起である。
スピン励起は d-d 励起より低エネルギーの 1 
eV 以下に現れる。 
 図 2 に過剰ドープ域にある LSCO x = 0.25

 
図 1 La2-xSrxCuO4 (LSCO, x = 0:25)と
Nd2-xCexCuO4 (NCCO, x = 0:15)の広いエ
ネルギー領域に渡る銅 L3 吸収端 RIXS ス
ペクトル。 

 

図 2: La1.75Sr0.25CuO4の銅L3吸収端強度
マップ。赤丸は同じ試料の INS で観測さ
れたスピン励起のピーク位置。黒実線は
母物質 La2CuO4 におけるスピン波の分
散関係。 



の銅 L3 吸収端 RIXS 強度マップを示す。ス
ペクトルの 1 eV 以下については、弾性散乱、
スピン励起、d-d 励起の裾でよく再現でき、
0.5 eV 以下のスペクトル強度は、スピン励起
が主となる。図上には、INS で観測した同じ
試料のスピン励起のピーク位置(赤丸)も示し
てある。実線は母物質 La2CuO4 におけるス
ピン波の分散関係である[3]。重要な点は、ホ
ールがドープされ反強磁性長距離秩序が消
失した組成においても、母物質のスピン波と
ほぼ同じエネルギーに分散を持ったスピン
励起が残存している、ということである。よ
り詳細に分散関係をみると、(pi,pi)方向、特
に(pi/2,pi/2)付近では母物質の分散よりも少
しエネルギーが低下していることもわかる。
スピン励起のエネルギー方向の幅は、母物質
では装置分解能で決まっていたのに対し、ド
ープした試料ではそれよりも広がっている。
また、同一試料の INS からは、少なくとも
250 meV 以下については RIXS と INS で同
じ結果を与えることもわかった。これらの特
徴は YBa2Cu3O6+x とその類似物質[1]でも観
測されており、その後の他のグループの研究
などから、ホールドープ系に普遍的であると
言える。 
 一方、電子ドープ系のスピン励起は、ホー
ルドープ系とは対照的なドーピング依存性
を示す。図 3 に NCCO の(a) x = 0 と(b) x = 
0.15 の運動量・エネルギーに対する銅 L3 吸
収端 RIXS の強度マップを示す。フィッティ
ングによる解析で得られたスピン励起のピ
ーク位置を青の■で重ねてプロットしてあ
る。母物質のスピン励起は、反強磁性スピン
波で期待されるとおりサイン波的な分散関
係を持っている。それに対し、電子がドープ
された超伝導組成でのスピン励起は、高エネ
ルギーへのシフトし、幅が広がっている特徴
が見て取れる。 
 このような電子ドープによるスピン励起
の変化は、Pr1.4-xLa0.6CexCuO4の INS でも観
測された。母物質の Pr1.4La0.6CuO4 では、

Nd2CuO4と同様、反強磁性スピン波が観測さ
れる。電子がドープされると、0.1-0.3 eV 付
近の強度は母物質の反強磁性ブラッグ点 qAF 
= (0.5,0.5)に集中し、q = qAFに急峻に立ち上
がる励起に変化していく。このような変化は、
ある特定の q で見ると、電子ドープが進むに
つれてスピン励起が高エネルギーにシフト
しているとみなすことができ、RIXS の結果
と一致する。 
 以上のように、ドーピングによる高エネル
ギースピン励起の変化は、ホールドープ系と
電子ドープ系で全く異なることが明らかに
なった。最近の理論研究[4]では、電子ドー 
プ系の方が反強磁性相関が高ドープまで残
ることに加え、二つの局在スピンと電荷ドー
プされたサイトの三体での交換相互作用を
考えることで、ホールドープと電子ドープで
の違いを説明できる、という指摘がなされ、
実験結果に対する解釈が得られている。 
 
(2) 電荷励起 
 図 3(b)の電子ドープされた試料では、スピ
ン励起よりも高エネルギー側にある赤の◆
で示す励起が観測された。この励起は、スピ
ン励起よりも大きな分散をもって q = (0,0) 
から立ち上がっている。さらに、この励起の
1 eV 付近については、銅 K 吸収端の RIXS
でも同じ運動量、エネルギーで観測すること
ができた。この励起の 1 eV 以上については、
銅L3吸収端RIXSでは非常に強いd-d励起の
裾に隠れてしまうが、銅 K 吸収端 RIXS では
幅を広げながら高エネルギーに移動してい
く変化がブリルアンゾーン端まで観測でき
ている。これらの実験結果から、銅 L3吸収端
RIXS で観測された赤の◆で示す励起は銅 K
吸収端 RIXS で観測される励起と滑らかに繋
がっており、同じ起源を持つと考えられる。
以前の銅 K 吸収端 RIXS の研究[5]で、我々
はこの励起が上部ハバードバンド内でのバ
ンド内励起であることを明らかにしており、
そのΓ点に近い運動量にある低エネルギー
部分が銅L3吸収端RIXSで観測されたことに
なる。また、Γ点に近い運動量では、バンド
内励起のピーク位置が電子ドープが進むに
つれて高エネルギー側にシフトしているこ
とが銅 L3吸収端、銅 K 吸収端、両方の RIXS
実験で確認できた。スピン励起の分散がスピ
ン間の交換相互作用(J ~ 100 meV)の大きさ、
電荷励起の分散が銅サイト間のホッピング
エネルギー(t ~ 400 meV)の大きさに支配さ
れていることを考えると、スピン励起より高
エネルギー側に現れた励起を電荷励起と解
釈するのは妥当と言える。 
 一方、ホールドープ系の 1 eV 以下の銅 L3

吸収端 RIXS スペクトルは、スピン励起のみ
で解釈でき、電荷励起は観測されなかった。
一方、以前の銅 K 吸収端 RIXS の研究[6]で
は 1 eV 以上の電荷励起についてはホールド
ープ系と電子ドープ系で定性的な類似性が
観測されている。ホールドープ系の低エネル

 
図 3: (a) Nd2CuO4、(b) Nd1.85Ce0.15CuO4

の銅 L3 吸収端 RIXS 強度マップ。青■、
赤◆はフィッティングによる解析で得ら
れたスピン励起、電荷励起のピーク位置。 



ギー電荷励起の観測手法を開発し、電子ドー
プ系との類似点、相違点を明らかにしていく
ことが今後の課題として残された。中間状態
での内殻正孔ポテンシャルの符号が異なる
ために RIXS で電荷励起を観測するための条
件は電子とホールでは必ずしも一致しない。
ホールドープ系で観測するためには何か別
の方法が必要なのかもしれない。 
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