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研究成果の概要（和文）：共鳴非弾性 X 線散乱法の高度化として、（１）高エネルギー分解能化、

（２）偏光解析法の確立、（３）マルチアナライザー化、に成功した。（１）ではスイスの放射

光施設のグループと共同で新しく 2 次元検出器を開発し、入射 X 線エネルギー10keV で約

70meV の分解能を達成することに成功した。（２）では、検出器直前に偏光解析装置を導入し

KCuF3 における軌道励起に対応する d-d 励起の観測に成功した。これらにより銅酸化物にお

けるバンド内励起の分散関係の観測に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）：The following three upgrades have been succeeded: (1) high energy 
resolution by introducing newly developed two-dimensional pixel detector. The 70meV 
resolution at 10keV has been achieved. (2)Development of Polarization-analyzed RIXS 
method. The d-d excitation on KCuF3 has been observed in success. (3)Development of 
Multi-analyzer system. By using these techniques, the momentum dependent intra band 
excitation in doped cuprates has been observed successfully.  
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１．研究開始当初の背景 
遷移金属酸化物を代表とする強相関電子系
は、高温超伝導や超巨大磁気抵抗効果(CMR)、
多重強秩序性(Multi-Ferroic)、巨大熱電変換
性など特異な物性・機能が多数発見され、こ
れらは電子自由度が秩序したモット絶縁体
にキャリアをドープするときに特異な物性
が発現すると理解されている。この主役は強
いクーロン斥力で相互作用している電子（強

相関電子）であり、強い電子相関の本質は、
電子自由度秩序の時間・空間相関（電荷の動
的相関）に現れると考えている。銅酸化物超
伝導体の場合、電子自由度であるスピンと電
荷が分離され，それらが異なったダイナミッ
クスを持っていると考えられ、NMR, μSR, 
中性子散乱 などによって電子のスピンダイ
ナミックスの研究が超伝導の理解に大きな
役割を果たしてきた。特に中性子非弾性散乱



法によってスピンのエネルギー、運動量空間
(ω,q-空間)でのダイナミックスが明らかにさ
れ、超伝導発現に反強磁性的スピンの揺らぎ
の重要性を示唆するものとなっている。しか
し、残念なことに中性子は電荷とは相互作用
をせず、もう一つの重要な電子自由度である
電荷のダイナミックスを(ω,q-空間)で観測す
ることはできていない。そこで我々は電荷と
直接相互作用する放射光Ｘ線を利用した分
光法である共鳴非弾性Ｘ線散乱法(RIXS)に
着目した。代表者は、これまでに CREST の
資金援助を受け、SPring-8 に共鳴非弾性Ｘ線
散乱分光器を建設し約 400meV のエネルギ
ー分解能で強相関電子系における電子励起
のエネルギー・運動量依存性を明らかにして
きた。これらの研究によりサブ eV 領域まで
の(ω,q)空間での電荷ダイナミックスのベー
ルが徐々に剥がされてきている。今後高エネ
ルギー分解能化によってスピン揺らぎや格
子振動が反映した電荷ダイナミックスの観
測、電荷不均一が起因する固有の電荷ダイナ
ミックスの(ω,q)空間での観測など、強相関
電子系に出現する特異な物性・機能に直接関
わる 50meV の領域での電荷ダイナミックス
の(ω,q)空間での観測へと発展することが期
待されていた。 
 
２．研究の目的 
強相関電子系の課題は、「モット絶縁体に導
入されたキャリアがどのように反強磁性秩
序状態から金属状態、超伝導状態へと移って
いくのか？」であり、これに答えるにはキャ
リアのダイナミックスの観測が重要なカギ
である。この系の電荷ダイナミックスには、
モットギャップを越える励起（～2eV：”U”
の物理(U:on-site クーロン積分) ）、ギャップ
内に現れる励起（～0.4eV：”t”の物理(t:電荷
移動積分)）、スピンの自由度とカップルした
より低エネルギーの励起（～0.1eV：”J”の物
理(J:交換積分)）のように階層構造があると
いえる。ここ数年で RIXS が可能となってき
たために、”U”の物理、”t”の物理が実験的に
も理論的にも議論できるようになってきた。
そこで本研究は高分解能共鳴非弾性Ｘ線散
乱法(HRIXS) という革新的なＸ線分光法の
高度化により”J”の物理に突入するもので、世
界最高のエネルギー分解能での放射光共鳴
非弾性散乱実験を現行装置の改良で実現さ
せ、遷移金属酸化物を中心とする強相関電子
系の電荷の空間・時間相関（電荷の動的相関
関数）をエネルギー・運動量空間で観測・解
析する。特に、従来未踏とされていた新奇物
性・機能発現に直結する低エネルギー領域で
の電子自由度秩序の揺らぎに関して、元素及
び軌道を識別した定量的研究を行い、物性・
機能性発現機構の解明を目指す。 
 

３．研究の方法 
上記目的達成のために、(1) アナライザー結
晶および２次元検出器の開発による高エネ
ルギー分解能化(～50meV)、(2) 集光光学系
の整備、(3) マルチアナライザー導入による
データ収集の高効率化、(4) 偏光解析導入に
よる RIXS 測定技術の高度化を実現させる。
これを利用して磁気秩序との関連で議論さ
れている、(a)フィリング制御による電荷ダ
イナミックスの変化、 (b)ストライプ構造な
どの電荷不均一系や電荷秩序系の電荷ダイ
ナミックス、 (c)圧力によるキャリアの遍歴
性制御による電荷ダイナミックスの変化、
(d)さらにマルチフェロイック物質などスピ
ンや軌道の自由度が絡んだ系の電荷ダイナ
ミックスを 50meV前後の高分解能で観測する
ことによって磁気的相互作用が顔を出した
電荷ダイナミックスや電荷ストライプから
の集団励起の存在を明らかにしていく。 
 
４．研究成果 
RIXS 測定手法に関して以下の高度化を行っ
た。(1)高エネルギー分解能化：2 次元検出
器の開発を行った。開発したものは半導体素
子に微細電極をアレイ状に形成したパルス
計数型２次元検出器で、これまでの PILATUS
検出器のピクセルサイズである 172μm から
75μmに微細化した検出器である(EIGER検出
器)。PILATUS と EIGER は共に Swiss Light 
Source で開発された検出器であるが、研究分
担者の豊川は国際協力の下、両方の検出器開
発に携わっており、本研究は EIGER 検出器の
実応用としては世界初の成果となった。本研
究計画の 3 年間では、初年度に 256×256 ピ
クセルによる試作機による性能評価を行い、
次年度に 256×1024ピクセルへの視野の拡大、
最終年度の 3年目に 512×1024 ピクセルの実
機を完成させた。10KeV の入射 X 線エネルギ
ーで約 70meV の分解能を得た。本研究で開発
したピクセルアレイ検出器では原理的にノ
イズフリーである特性により、RIXS 実験で必
要とされる長時間測定時でも高い S/N比を達
成することができた。また、EIGER 検出器の
他の特徴として、PILATUS 検出器のフレーム
率が最速 300Hz であったのに対し、24kHz へ
と高速化されており、超高速Ｘ線回折測定に
よる放射光実験の新展開が期待される。(2)
高効率化：①ベリリウム屈折レンズにより入
射Ｘ線集光光学系を完成させた。これにより
高圧力下での電子励起状態の観測が可能と
なった。②米国アルゴンヌ国立研究所のサポ
ートのもと、結晶歪みを解消するために短冊
状に切断し、かつ、球面上に湾曲させた散乱
Ｘ線用分光アナライザー結晶を作製し、これ
を利用した図(a)に示すような 3 連アナライ
ザーシステムを完成させた。 
 



(3)偏光制御解析：散乱Ｘ線の偏光解析装置
を導入することで、入射側・散乱側両方の偏
光状態を完全に制御した上での共鳴非弾性
Ｘ線散乱実験が可能となった。偏光依存性は
励起の対称性と密接に結びついており、今後、
励起の同定に威力を発揮するものと期待さ
れる。 
 これらの高度化された手法を用いて強相
関電子系の電荷の時空相関の研究において
以下の成果を得た。 
(i)銅酸化物超伝導体の電荷ドープ依存性の
測定を行った。ホールドープ系においてもド
ープされた電荷のバンド内励起を観測する
ことに成功し、その運動量依存性は以前測定
した電子ドープ系の結果と酷似しているこ
とが明らかとなった。 

 
  図１：La1.7Sr0.3CuO4 で観測されたホール

の分散関係（文献①） 
 
(ⅱ)電荷秩序系については、梯子格子銅酸化
物 Sr14-xCaxCu24O41と三角格子鉄酸化物 LuFe2O4
の測定を行い、電荷秩序の揺らぎに対応する
と考えられる励起が、電荷秩序が融解したと
ころで観測された。梯子格子では電荷秩序の
波数においてのみ励起が観測されたのに対
し、三角格子では電荷のフラストレーション
効果によって励起が運動量空間に広く分布
している結果となった。（ⅲ)高圧下での共鳴
非弾性散乱実験を Sr14-xCaxCu24O41 (x = 11.5)
に対して行い、3 GPa での測定に成功した。
圧力印加に伴い梯子格子内のホール濃度増
大を示唆するスペクトルの変化を得た。(ⅳ) 
偏光を利用した研究としてKCuF3のdd励起の

測定を行い、散乱Ｘ線の偏光状態を特定した
スペクトルの観測に成功した。得られた偏光
依存性は、励起を局所的に取り扱った対称性
で説明できる結果であった。 

図 3： れた電荷励起の分散
関係（文献⑩） 

者、研究分担者及び連携研究者に
下線） 

図２：KCuF3で観測された dd 励起の偏光依存
性。偏光と結晶方位の関係は図に示している。 
（文献⑨） 
(ⅴ) ニッケル置換した銅酸化物、銅置換し
たニッケル酸化物に対し、それぞれの置換元
素の吸収端での共鳴非弾性Ｘ線散乱実験を
行った。得られたスペクトルから置換不純物
周りでの局所的な電子状態が議論可能であ
ることを明らかにした。(ⅵ) L 吸収端での共
鳴非弾性Ｘ線散乱では、スピン反転を伴った
磁気励起が観測可能である。L 吸収端が硬Ｘ
線領域にある 5d 遷移金属（Ir）の酸化物反
強磁性体、Sr2IrO4、Sr3Ir2O7 において分散関
係まで含めた磁気励起の観測に成功した。さ
らに、これらの物質での磁気励起は、強い二
次元性を反映して、ネール温度よりも高温ま
で励起のエネルギー幅が広がった状態で残
存していることが明らかとなった。 

 
Sr2IrO4 で観測さ
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