
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成 21 年 5 月 22 日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

研究種目：特定領域研究 

研究期間：2004〜2008 

課題番号：16076202 

研究課題名（和文） 放射光 X 線散乱法による量子物質相の精密結晶構造と電子状態の研究 

  

研究課題名（英文） Study of Precise Crystal Structure and Electronic State of 
 Quantum Materials Phases by Synchrotron X-ray Diffraction 

研究代表者 

村上 洋一 （MURAKAMI YOUICHI） 

東北大学・大学院理学研究科・教授 

 研究者番号：60190899 

 
 
 
研究成果の概要： 
本特定領域で創製された新物質を対象として、 新の放射光Ｘ線散乱実験技術を駆使してその

精密構造を決定し、構造的観点から新物質相の電子状態と量子物性発現機構を明らかにした。

特に、放射光強磁場下回折装置を設計・制作し、遷移金属酸化物における電荷・スピン・軌道

秩序状態の新奇な磁場応答や、有機導体における幾何学的フラストレーション効果による電荷

密度波と電荷秩序の共存状態を発見した。 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2004 年度 37,100,000 0 37,100,000 

 2005 年度 9,400,000 0 9,400,000 

2006 年度 9,400,000 0 9,400,000 

2007 年度 9,400,000 0 9,400,000 

  2008 年度 9,400,000 0 9,400,000 

総 計 74,700,000 0 74,700,000 

 
 
研究分野：数物系科学 
科研費の分科・細目： 
キーワード：電荷秩序，軌道秩序，共鳴Ｘ線散乱，遷移金属酸化物，有機導体，放射光 
 
１．研究開始当初の背景 
 放射光Ｘ線の高輝度・エネルギー選択性・
偏光特性を用いることにより、他の手法では
得ることのできない精密な結晶構造とその
電子状態を調べることができる。特に、高圧
や強磁場下における精密構造解析には威力
を発揮する。これらの実験手法は強相関電子
系の一分野においては先駆的な利用が行わ
れたが、物性物理学分野全体において活用さ
れていたわけではない。電荷・軌道秩序状態
の解明に重要な役割を果たした放射光実験
手法を広く活用しようという機運が高まっ

てきた。 
 
２．研究の目的 
本特定領域で創製される新物質、特に本研究
グループで生成される「光物質相」を対象に、

新の放射光Ｘ線散乱実験技術を駆使して
その精密構造を決定し、構造的観点から新物
質相の電子状態と量子物性発現機構を明ら
かにすることが本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
 本特定領域内では、新超伝導体・新炭素化



合物・異常磁気伝導物質の創製が行われる。
我々は放射光散乱実験によりその精密構造
を迅速に決定し、物質合成グループへその情
報を伝え、結晶構造上の問題点を提起する。
その結果、物質合成の改良が行われる。この
フィードバックが領域内では極めて短時間
で行われる。これにより新奇物性を持つ物質
創製の可能性が格段に高くなると考えられ
る。一方、光物質相における光誘起相転移の
研究では、領域内の物質創製グループと本測
定グループが共同で放射光実験を行うこと
により、物質系と測定系の有機的協力により、
光誘起の新しい物理現象の発見が期待でき
る。  
 本研究の特徴は、放射光Ｘ線の高輝度・エ
ネルギー選択性・偏光特性を用いることによ
り、他の手法では得ることのできない精密な
結晶構造とその電子状態を調べることがで
きる点である。実験手法は、次のような、精
密構造解析を行う弾性Ｘ線散乱法と、電子状
態を探る非弾性Ｘ線散乱法に分かれる。 
 
４．研究成果 
（１）超伝導磁石二軸回折装置の開発 
高エネルギー加速器研究機構  Photon 
Factory にミニポールアンジュレータの新ビ
ームライン BL-3A を立ち上げ，本特定領域で
購入した超伝導磁石二軸回折装置（磁場を 8T
まで印加可能）を設置した。このビームライ
ンでは一般的なベンディングマグネットの
ビームラインの 10 倍の強度が得られ，さら
に移相子を導入したことにより，入射Ｘ線の
偏光特性を制御しながら散乱実験を行うこ
とが可能となった。 
（２）銅フッ化物の軌道秩序における希釈効
果：KCuxZn1-xF3 系における軌道秩序転移点の
Cu 濃度依存性を、放射光粉末Ｘ線回折と共鳴
Ｘ線散乱によりしらべ、温度-Cu 濃度相図を
完成した。その結果 T = 0 K において約 x = 0.6
付近で軌道秩序が消失することが分かった。
この値は3次元系のパーコレーション濃度と
は大きく異なっている。 
（３）共鳴Ｘ線散乱による有機電荷秩序系の
構造解析：(DBr-DCNQI)2Cu における Cu イオ
ンの電荷秩序と DCNQI 有機分子の電荷密度波
の構造解析を、通常のＸ線構造解析に共鳴Ｘ
線散乱を併用することにより行った。その結
果、低温構造の空間群はこれまで考えられて
いたものとは異なること、Cu 電荷秩序と
DCNQI 電荷密度波秩序は整合していることの
２点が明らかになった。 
（４）銅酸化物における共鳴非弾性Ｘ線散乱
（RIXS）実験の理論的解析：YBa2Cu3O7-δの RIXS
実験結果において、Cu-0 面と Cu-0 チェーン
からのモットギャップ励起を分離して観測
し、その理論的解釈を行った。一方、電子ド
ープ系である Nd1.85Ce0.15CuO4 において上部ハ

バードバンド内励起の観測に成功し、その理
論的解釈を行った。 
（５）軌道・電荷秩序の制御が可能となった
Mn 薄膜：ペロブスカイト酸化物(011)基板上
に成長させた(Nd,Pr)0.5Sr0.5MnO3薄膜の軌道
状態を明らかにし，その軌道秩序形成機構に
ついて考察した。 
（６）フラストレーションを内蔵した希土類
硼炭化物：幾何学的フラストレーションを内
蔵した希土類硼化物 HoB4において、その多極
子構造を決定した。また、この系に特徴的な
非常に広い散漫散乱を観測し、これは磁気秩
序と軌道秩序の競合により生じていること
を明らかにした。 
（７）銅酸化物高温超伝導体の CuO2面間の結
合は、ドープされたモット絶縁体間の電子の
ホッピングであり、銅酸化物の物性を決める
重要な要素の一つである。その結合の強さが、
面間の重なり積分と CuO2 面内のキャリア濃
度の積で決まることを、Gutzwiller 近似を用
いて示した。そして、多層系銅酸化物中のキ
ャリア濃度の異なる CuO2 面間の結合が角度
分解光電子分光でどのように観測されるの
かを示し、面間のキャリア濃度の違いについ
て明らかにした。 
（８）コバルト酸化物 LaCoO3や Sr3YCo4O10.5

において、そのスピン・軌道状態を調べた。
前者に関しては、中間スピン状態に伴う軌道
秩序の探索を試みたが、実験誤差範囲で観測
されなかった。一方、後者の 低温相におい
ては、軌道秩序を伴う中間スピン状態と高ス
ピン状態が交替していることを明らかにし
た。 
（９）透明磁石やスピンエレクトロニクスの
材料として近年注目を集めている，遷移金属
イオンを含む酸化物等の磁性半導体に関す
る理論構築を行った．特に，磁性半導体の強
磁性発現機構に関する理論構築と，その物性
の数値シミュレーション法の開発を行った． 
（１０）複数の軌道/スピン秩序の競合するバ
ナジウム酸化物を対象として、圧力下Ｘ線回
折実験を行った。その結果、加圧ともに系の
バンド幅は増大するが、その効果では説明で
きない軌道/スピン秩序相の変化を観測した。
この結果は、加圧により希土類金属イオンの
軌道状態が遷移金属イオンの軌道状態に混成
してくることにより、無理なく説明されるこ
とを提案した。 
（１１）遷移金属酸化物は超伝導材料、
透明磁石及びスピンエレクトロニクス材
料として、重要である。量子モンテカル
ロ法、動的密度繰り込み群法等の数値計
算手法を用いて、磁性と光励起の関係を
調べた。これらの物質では電子相関が強
いことから、光励起及びその緩和には電
子−格子相互作用と電荷−スピン相互作用
が複雑にからみ合っていることを明らか



にした。 
（１２）擬２次元有機導体α-(BEDT-TTF)2I3

において、水平ストライプ構造の電荷秩序状
態が実現していることを示し、その金属絶縁
体転移機構を明らかにした。 
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