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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体の発見から30年以上の研究の蓄積があるにもかかわらず、その
超伝導発現機構は未解明である。我々の以前の研究で[100]方向に進むCu-Oボンドストレッチ縦波光学格子振動
と電子が異常に大きな相互作用をしていることが予想されていた。本研究は、X線と中性子線が物質との相互作
用が異なることに注目し、電子‐格子相互作用が異常に大きい格子振動では、それぞれの非弾性散乱によるその
格子振動スペクトル形状が異なると予測し実験を行った。その結果、注目した格子振動のQ=0.3近傍のモードのX
線非弾性散乱スペクトル幅が中性子線のそれより約1.5倍も広がっていることを発見した。

研究成果の概要（英文）：Since the discovery of high temperature superconductivity in copper oxides 
in 1986, many studies have been undertaken to understand the mechanism of superconductivity both 
experimentally and theoretically. Even though electronic and magnetic properties of these materials 
have been explored, the superconductiong mechanism has been left as an unsettled issue. In our 
previous work, the softning in the  Cu-O bond-stretching optical phonon along [100] direction was 
observed, and found an anomalous behavior. In order to prove clearly this anomalous properties in 
this phonon, we performed this phonon measurements by x-ray and neutron inelastic scattering (IXS 
and INS). As a result, the width of the phonon spectrum observe by IXS is about 1.5 times of that 
observe by INS. This difference seems to originate the interaction diffence with materials between 
x-rays and neutrons, and we conclude that this phonon has a strong electron-phonon interaction. 

研究分野：構造物性
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１．研究開始当初の背景 
様々な特異な物性・機能が発見されている強
相関電子系では、電子相関とともに電子-格子
相互作用が強結合領域にあり、我々はこれら
の絡み合いが特異な物性を生み出している
と考えている。事実、銅酸化物高温超伝導体
においても発見当初、格子振動は問題視され
ていなかったが、2001 年に角度分解光電子
分光(ARPES)実験で様々な銅酸化物超伝導
体で電子のバンド分散にほぼ共通して～
70meV のところにキンクが観測され、これ
が強い電子-格子相互作用によると報告され
格子振動が注目されるようになった。しかし、
電子-格子相互作用を直接観測したものでは
ないため、キンクの原因が磁気励起によるも
のという実験、および理論も報告され、超伝
導機構解明の上で注目される問題となって
いた。一方、研究代表者は、非共鳴非弾性Ｘ
線散乱(NIXS)法によりこれまでに銅酸化物
超伝導体、ダイヤモンド超伝導体、鉄系超伝
導体の格子振動を観測し、新奇超伝導体の格
子振動と超伝導特性との相関を議論してき
た。特に銅酸化物超伝導体において Cu-Oの
縦波光学モードが異常にソフト化すること
を見出し、超伝導発現に格子振動が無視でき
ないことを示唆するものとなった。しかし、
残念なことに異常ソフト化の原因が強い電
子-格子相互作用によるものか、その電子論的
理解は謎のままであり、超伝導発現機構の本
質には踏み込むことができていなかった。物
性や機能発現の主役である格子振動エネル
ギー領域（100meV以下の低エネルギー領域）
での電荷の動的相関、特に電子-格子相互作用
の直接観察により銅酸化高温超伝導体にお
ける格子振動の役割を明らかにすることが
切望されている。本研究提案はこの問題に果
敢に挑戦するものである。 
２．研究の目的 
同一物質で NIXSと INSの実験を行い、その
スペクトル形状の比較により、“異常”な電
子自由度のエネルギー・運動量空間での揺ら
ぎ成分を実験的に導出する。これにより物性
や機能発現に直結する低エネルギー領域で
の電荷の動的相関を明らかにし、高温超伝導
など新奇な物性、機能発現機構の解明を目的
とする。 
３．研究の方法 
Ⅹ線は電子の電荷と（電磁相互作用）、一方、
中性子は原子核との核力相互作用によって
散乱され、その結果、原理的に物質の異なっ
た素励起を観測していることに注目する。動
的誘電関数は ε(q,ω)= εel(q,ω)+ εion(q,ω)-1の
ように表され、実験と理論の直接比較が可能
な最も重要な物理量の 1つである。NIXSは
動的誘電関数の逆数の複素成分を直接観測
し、右辺第一項目はキャリア電荷の電荷分極、
第二項目はイオン分極に対応する。一方、INS
では直接原子核の揺らぎを観測し、通常は電
子の動きは原子核の動きよりも早いため常
に原子核に追従して動き、NIXS、INS 共に

格子振動として同じ素励起を観測している
と考えていいが、εel(q,ω)が異常な振る舞いを
すれば、INSではそれを観測しないため話は
変わってくる。例えば強相関電子系ではそれ
が現れてくると考えている。そこで、
SPring-8の X線と、J-PARCの中性子を利用
して、銅酸化物超伝導体である La2-xSrxCuO4

の NIXSと INSの実験を行い、スペクトル形
状を比較する。注目する格子振動は、～
80meVの Cu-O縦波光学格子振動である。以
前の我々の研究で異常ソフト化が観測され
ているゾーン境界の中間付近のスペクトル
形状を精度よく観測し、強い電子-格子相互作
用の存在を明らかにする。これらの実験に加
え、格子振動を高精度に予測する第一原理計
算手法の開発、電子相関と格子振動との結合
を取り入れた理論、シミュレーションを開発
する。さらに、擬 2次元系である銅酸化物超
伝導体軟 X 線を利用した共鳴非弾性散乱
(S-RIXS)を行うことにより（酸素の K-吸収端
や銅の L3-吸収端を利用した RIXS）、ホール
ドープした超伝導体における電子励起を観
測し、サイトに依存した電子-格子相互作用の
大きさを定量的に見積もることを試みる。 
４．研究成果 
（１）銅酸化物高温超伝導体の LaSrCuO系
(LSCO)の NIXSと INSの実験結果について
報告する。試料は、LSCO系では最高の超伝
導転移温度を持つ組成の単結晶を作成し、
[100]方向に進む Cu-O の縦波光学モードの
スペクトルの運動量依存性を測定した。結果
は、図 1に見るように IXSで観測される逆格
子ベクトル Q=0.3 近傍の縦波光学格子振動
のスペクトル幅が INS で観測されるそれと
比較して 1.5倍程度大きいことが観測された。
現在、論文化に向けて詳細な解析を行ってい
るが、明らかに超伝導発現に関わる電子‐格
子相互作用の異常を観測したと考えている。 
 

図１：Cu-Oの縦波光学モードの同じ phonon運動
量での INSと IXSのスペクトルの比較 

 
（２）銅酸化物超伝導体の超伝導発現機構解
明の一つのカギは、電子間のクーロン相互作
用によって反強磁性絶縁体となった母物質



にキャリアーをドープすることで反強磁性
を担っていた電子のスピンや電荷の動きが
どのようにして超伝導となるかを知ること
である。これまでの研究では、電子ドープ系
の電荷励起状態の観測は報告されていたが、
ホールドープ系のそれは観測されていなか
った。我々は、ドープされたホールは酸素の
軌道に入ることに注目し、酸素の K-吸収端を
利用した RIXSによりキャリアーのバンド内
励起の運動量依存性の観測に初めて成功し
た。実験のために準備した試料は、
La2-xBaxCuO4 (x=0.075, 0.125, 0.18, 0.25)の
単結晶で、運動量に依存したバンド内励起の
キャリアー濃度依存性を観測した。図 2-1, 図
2-2にそれらをまとめたものを示す。 

図 2-1：バンド内励起の運動量依存性(x=0.075, 
0.125)（文献①） 

 
図 2-2：バンド内励起の運動量依存性（x=0.125, 

0.18, 0.25）（文献①） 
 
図 2中の○は、スペクトル強度のピーク中心
である。また比較のために、電子ドープ系
Nb2-xCexCuO4 (x=0.18, 0.18)で観測されてい
る電荷励起の運動量依存性を▲で示してい
る。図で見られるようにわずかではあるが、
ホールドープ量が大きくなるにしたがって、
励起の運動量依存性も大きくなっているこ
とが観測されている。これらの傾向は、 

 図 3：3-band ハバードモデルによる動的電荷励
起スペクトルのドーピング量依存性（文献
①） 

 
3-band ハバードモデルに基づいた動的電荷
励起スペクトル理論計算とも一致すること
を確認し（図 3）、ドープしたキャリアーの励

起の分散関係を初めて観測したと結論でき
る。本研究結果は、銅酸化物超伝導体におい
て、電子ドープ、ホールドープともに、キャ
リアーの励起ダイナミックスは、強い電子相
関の下、電荷移動エネルギー（t-Jモデルの t
のオーダー）であることを明らかにしたこと
にある。 
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