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研究成果の概要（和文）：共鳴X線散乱(RXS)には弾性過程、非弾性過程があり、それぞれ物質の基底状態、励起状態の
性質を調べるのに適している。本研究では、特に秩序変数が複雑な系を対象に、定量性をもったRXSスペクトル解析用
の理論を構築した。非弾性過程に対し、複数の自由度が活性な系、秩序の相関が短距離な系を、弾性過程に対しては多
極子秩序系を対象とした。これらを銅やIrの酸化物、希土類化合物に適用した結果、実験結果を再現したり、重要な予
言に成功し、これらの物質の性質に対する理解の進展に大きく寄与した。

研究成果の概要（英文）：Resonant x-ray scattering (RXS) consists of elastic and inelastic processes. The f
ormer and latter are suitable for invesitigation of the ground and excited states, respectively. In this s
tudy, I have developed theories for analyzing the RXS spectra quantitatively, in particular, for the syste
ms having complex ordering patterns. The inelastic process has been analyzed in the systems where multiple
 degrees of freedoms are active and those exhibit short range order, while the elastic process has been fo
rmulated in the systems possessing multipole order. The theories have been applied to some cuprates, irida
te, and rare earth compounds and have succeeded in explaining the experimental results and predicting intr
iguing outcomes, which provide the progress in achieving the deeper understanding of the properties of suc
h systems.
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１．研究開始当初の背景 
化合物中の標的元素の特定の吸収端から

励起準位への共鳴散乱過程を利用したX線分
光による実験手法が 1990 年代から急速な進
展を見せていた。共鳴過程には弾性、非弾性
の両過程が含まれ、共鳴弾性X線散乱(REXS)、
共鳴非弾性 X 線散乱(RIXS)と呼ばれ、それぞ
れ基底状態の対称性、励起状態の性質の検出
に適した手法となっている。 

REXS の場合、基底状態の対称性で散乱ス
ペクトルの性質を分類できる。特に、局在性
の強いｆ電子系では、従来理解の進んでいな
かった多極子秩序を示す系などでこの 10 年
で急速に実験、理論の進展がなされ、その結
果、隠れた秩序の正体が解明されたり、スペ
クトルの形状解析の重要性が認識されたり
してきた。そこで趨勢として、複数の秩序変
数の競合など、より複雑な秩序変数を含む系
への応用や、スペクトル形状の定量的な研究
が期待されるようになっていた。 
一方 RIXS では、散乱過程の中間状態を反

映して、解釈が大変難しく、理論の補助なし
には実験データの解釈は困難である。この 10
年程で実験のエネルギー解像度が一桁以上
向上し、微細なスペクトル構造までが検出さ
れるようになり、より精密な理論解析が不可
欠になっていた。特に磁気励起については、
X 線は電子と相互作用から、理論的にいかに
磁気励起を引き出すかという、定式化の問題
の解決や、より複雑な系での測定が増え、そ
れらへの理論の拡張が待望されていた。 

申請時はREXSとRIXSの二本柱を想定し
ていたが、課題開始後の RIXS 関連の分野の
進展と実験データの充実が著しく、計画の遂
行に当たっては RIXS をメインとする。 
 
２．研究の目的 
 (1)RIXS に対しては、初めに、主として遷
移金属酸化物の磁気励起スペクトル解析用
の理論を構築し、その定量的な有用性を銅酸
化物高温超伝導体の関連物質に対して示す。
第二に、高温超伝導の発現機構と磁気自由度
の関連という重要課題への糸口として、キャ
リア・ドープ系への応用が可能な拡張も行う。
具体的には、局在スピン描像に立脚した理論
から、遍歴電子描像への転換を意図する。 
構想している理論は、秩序変数の詳細によ

らないため、適用に際しては、様々な秩序の
形態を考える。例えば、単純な磁気秩序でも、
長距離秩序のある場合とない場合の両者を
扱う。また、５ｄ遷移金属系では、強いスピ
ン・軌道相互作用のため、軌道・磁気自由度
の結合を反映した物理が近年注目を集めて
おり、その典型物質を題材に選ぶ。 

 
(2)REXS については、報告者によって提案

された電子の局在性の強いｆ電子系の秩序
状態の解析に適した理論を用い、その定量的
な適用可能性を実証する。対象は多極子秩序
を示す典型物質に対し、スペクトル解析を行

うこと。その他、複数の強的な秩序変数の競
合するマルチフェロイック物質に対する議
論も視野に入れる。 
 
３． 研究の方法 
(1)RIXS では、局在スピン系に対し電子-光子
相互作用から磁気励起を取り出す有効理論
を構築。特に射影法を用いた定式化で、射影
状態への展開係数の定量的な決定方法を開
発する。続いて、遍歴電子系への拡張として、
ダイヤグラム展開に基づく理論を作る。最後
に上記で構築した理論を、典型的な銅酸化物、
Ir酸化物のCu及び Irの L吸収端の RIXS ス
ペクトルの解析に適用する。 
 
(2)REXS では、多重項の影響を取り入れ、散
乱テンソルの対称性で分類して構築される
局在電子系用の REXS 理論を整備し、複合多
極子秩序系に適用する 
 
４．研究成果 
(1)共鳴非弾性 X 散乱(RIXS) ：RIXS 発現機
構は元素や扱う吸収端によって大きく様相
が異なる。本研究ではまず銅の L吸収端を扱
った。RIXS の磁気励起スペクトルの解析の
ため、射影法に基づく理論を提案し、電子‐
光子相互作用から、磁気励起の結果を取り出
す有効理論の導出に成功した。この理論の特
徴を、適用例とともに順に述べる。 
特徴 1：1マグノン励起過程と、2マグノン

励起過程が、同じ枠組みで扱える。中間状態
を真面目に扱った帰結であり、従来の速い衝
突近似では、前者を扱うことが原理的に不可
能なので、微視理論から両者を検討した最初
の事例となった。適用例として、二次元反強
ハイゼンベルク模型に近い Sr2CuO2Cl2に対す
る実験結果を調べ、その強度を説明すること
に成功した。一般には 1マグノン過程は 2マ
グノン過程比べ、一桁程度強いが、偏光を工
夫し(σ偏光入射光)、波数を選択することに
より、後者が支配的なスペクトルを得る条件
を示した。更に、より高次の 3マグノン過程
も定量的に無視できない点も実証した。 
特徴 2：当該理論は局在スピン系を想定し

ているが、隣接サイトへ広がった励起も自由
に取り入れることができる。その結果、RIXS
の磁気励起スペクトルは単純な動的構造因
子とは異なり、波数依存性を含んだ RIXS に
固有なものであることを示した。 
 特徴 3：秩序が長距離でない系にも適用可
能である。そこで、基底状態がスピン一重項
を示す、一次元系の Sr2CuO3、準一次元系(梯
子系)の Sr14Cu24O41に対して、RIXS スペクト
ルを計算した。Sr2CuO3では、予言の形で磁気
励起の波数分散を計算し、1 スピン励起と 2
スピン励起が干渉する様を描写した。その翌
年報告された実験で正しさが概ね検証され
た。Sr14Cu24O41では、基底一重項から三重項に
移る低エネルギー励起に対し、実験で得られ
た波数分散をほぼ再現した。更に幾何学配置



の工夫により、ブリルアン・ゾーン中心近傍
の磁気励起が検出可能となることを予言し
た。実験による検証待ちである。 
一連の成果は、日本放射光学会誌への総説

原稿の執筆依頼[雑誌論文⑤]、国際ワークシ
ョップでの講演招待[学会発表⑪]といった
形で、一定の評価を得ることができたように
思われる。 
 局在スピン系を出発点として上記で開発
した理論は、高温超伝導相を示すキャリア・
ドープ系には適用できない。そこで次の課題
として、遍歴電子系に対する RIXS 理論の拡
張を試みて成功した。電子の生成・消滅が
別々の時間に起きる可能性を取り入れる必
要があり、ケルディッシュ形式と呼ばれるダ
イヤグラム展開の手法に立脚し、RIXS 強度
を計算するものである。キャリア・ドープ系
への拡張が有望視される新しい理論である。 
 続いて、近年注目を集めている、スピン・
軌道相互作用が強い、5d 遷移金属化合物にお
けるスピン・軌道自由度の競合が生み出す物
理現象の解明のため、Sr2IrO4 を対象物質と
して研究した。局在電子描像では、各 Ir イオ
ンの t2g 軌道にホール 1 つが存在する角運動
量 j=1/2 の系とみなせる。近接サイト間の有
効相互作用が、擬スピン 1/2 のハイゼンベル
グ模型に帰着することが知られており、特徴
は結合定数が異方性を示す点であった。 
本研究では、初めに基底状態の性質を検討

した。クーロン相互作用をフルに取り扱うこ
とにより、結合定数の異方性がスピン・軌道
相互作用と、フント結合の同時存在を起源と
することを証明し、更に、磁気励起が、2 つ
のモードに分裂することを指摘した。これは
便宜上磁気励起と呼んでいるが、スピン・軌
道の結合が本質となる新しいタイプの磁気
励起を意味している。特にΓ点近傍では、ギ
ャップの有無で 2 つのモードが識別できる。
更に、前項で開発した RIXS 理論を適用した
結果、ギャップ・モードが有限の強度をもち、
実験による検証が可能であるという結論を
得た。ギャップのサイズは 30meV 内外と見
積もられ、現状のエネルギー解像度の限界に
近い。更なる実験の解像度の向上が待たれる。 
 一方、Sr2IrO4 では、電子の遍歴性が無視
できない実験的な証拠も提出されている。そ
こで、本来は銅酸化物のキャリア・ドープ系
への適用を念頭に開発した先述の理論を拡
張し、遍歴描像での軌道・磁気励起の RIXS
スペクトルの解析も行った。その結果、磁気
励起の 2 つのモードへの分裂は、局在・遍歴
の描像の違いによらず存在すること、また、
エネルギーの連続状態の端の部分に、励起子
様の鋭いピークが存在することがわかった。
後者の寄与は、実験データを定性的に説明し
ている。定量性の向上は今後の課題である。 
 
(2)共鳴弾性 X線散乱(REXS) ： 
主たる多極子秩序に加えて、磁場誘起され

た複数の多極子を含む系の例には、基底状態

で八極子秩序を示す Ce0.7La0.3B6を選び、詳細
に実験データとの比較を行った。元の八極子
に加え磁場誘起された双極子、四極子の寄与
まで含んだ複雑なスペクトルを、理論計算に
よって得たスペクトル関数を用いてフィッ
ティングし、多極子間の寄与の相対強度など、
自己無撞着な結果を得た。偏光や方位角依存
性を利用し、各多極子単独の寄与を実験と比
較したりし、スペクトルの形状解析に対し、
当該理論が定量的にも実用に足ることを実
証した。 
 強的な秩序変数が複数共存するマルチフ
ェロイック系については、強誘電性と反強磁
性の共存する典型物質 GaFeO3を選んだ。ゼロ
磁場の強度スペクトルはうまく再現したが、
磁場印加時に、磁場方向を反転した場合の差
のスペクトルに関しては、散乱ベクトル依存
性を系統的に再現するには至らなかった。原
因としては、この系は、Fe イオンの Ga サイ
トへの置換、格子歪による非共鳴散乱の寄与
などが顕著な試料依存性を示し、モデル化が
難しい点が挙げられる。微視的な理論からの
スペクトル計算は、現時点でも未解決の問題
であり、今後の課題となる。 
 
 (3)予備プラン：実験家からの要望に応え
る形で、X 線回折等で得られる磁気構造因子
のフィッティング用など広い用途をもつ、球
ベッセル関数の動径積分の数値のデータベ
ースを作成した。5d 遷移元素と希土類元素の
5d 状態に対するものである。定評ある「結晶
学の国際表」に欠落していたデータを補うも
ので、既に多数の実験論文で使用されている。 
 
 (4)まとめ：REXS に対しては、局在 f 電
子系の実験解釈にも、スペクトル形状の解析
が重要であり、特に複数秩序が混在する系で
は必須でもあり、当該研究の手法が定量的な
検証にも耐えることが示された。近年 REXS
実験が、高圧、強磁場下などで実行されてい
る。それらにより誘起される多様な秩序状態
の発現した系に対し、スペクトル形状を扱う
本研究の手法の応用の道が拓けている。 
一方、RIXS に対しては、X 線と電子との

相互作用から、磁気励起の寄与を取り出す有
効理論を、局在系と遍歴系の両者に対して構
築した。これを様々な銅酸化物の Cu と、Ir
酸化物の Ir の L 吸収端に対して適用した。
実験が示すスペクトルの波数分散を含め、多
様なデータの定量的な再現に成功し、また複
数の現象の予言もなされた。RIXS 実験のエ
ネルギー解像度は、さらなる向上が見込まれ、
エネルギー、波数依存性を定量的に議論でき
る当該研究の手法は今後益々重要性が高ま
ると思われる。高温超伝導の発現機構の解明
に直結する可能性をもつ銅酸化物のキャリ
ア・ドープ系への適用、5d 電子系のスピン・
軌道の競合がもたらす新しい物理の研究な
ど、更なる進展に寄与できる成果である。 
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