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研究成果の概要（和文）： 
 高分解能X線非弾性散乱は従来フォノン励起の手段として利用されてきた。本研究では、
主として強相関 f 電子系の化合物に注目して、f 電子由来の結晶場励起とフォノン励起の干
渉現象を観測することを試みた。その結果、従来型超伝導体である PrRu4Sb12と非従来型
超伝導体であるPrOs4Sb12の合金系において結晶場励起とフォノン励起の干渉現象の直接
観測に成功した。このほかに、f 電子の電荷揺らぎなど他の自由度とフォノン励起の干渉
現象の可能性についても検証を行なった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 High resolution inelastic X-ray scattering has been carried out in order to elucidate phonon 
dispersion relations and nature of phonon excitations in materials.  We applied this technique to 
the investigation of interference phenomena between phonon excitation and electronic excitations 
such as crystal electric field (CEF) excitations originated from f-electrons in strongly correlated 
f-electron systems.  We succeeded in the observation of the interference phenomenon between a 
phonon and CEF excitations in PrOs4Sb12-PrRu4Sb12 system.  We also investigated interference 
phenomena between phonon and charge fluctuation due to f-electrons.   
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１．研究開始当初の背景 
 我が国で放射光X線によるX線非弾性散乱
によるフォノン研究が開始され、約 10 年経
過した。この間に、X 線非弾性散乱は中性子
非弾性散乱に比肩するフォノン研究におけ
る重要な実験手段となった。特に研究代表者

らが中心となって進めてきた希土類化合物
に関するX線非弾性散乱によるフォノン研究
は、中性子非弾性散乱の持つ実験的制約がほ
とんどないことが一つの長所であった。その
実験的制約とは、低エネルギー領域に存在す
る f 電子由来の結晶場励起や希土類そのもの
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による中性子の吸収が大きいことである。一
方で、X 線非弾性散乱はその散乱過程におい
て X 線と電子が直接相互作用するため、X 線
非弾性散乱実験ではフォノン励起に関する
手段としての役割に加えて、電子励起を観測
する手段としての役割が実験手法の確立以
来、常に期待されてきた。したがって、もし
何らかの形でこれまで観測できなかった電
子励起が高分解能測定で、強相関電子系にお
いて興味が持たれる低エネルギー領域で観
測されれば、X 線非弾性散乱の分野において
大きなブレーク・スルーをもたらすことが期
待される状況にあった。 
 
２．研究の目的 
 フォノンを観測する手段としての meV 分
解能を有する高分解能X線非弾性散乱の基本
的散乱過程は試料を構成する元素の電子数
の 2乗に比例する散乱断面積をもつトムソン
散乱である。したがって、実際に相転移に直
接関与する電子数を考慮した場合に、電子励
起の散乱断面積はフォノンの断面積に比べ
て著しく小さい。特に、フォノンが観測され
る 100 meV 以下のエネルギー領域ではその
観測の可能性はほぼ不可能と言える。しかし
ながら、中性子非弾性散乱実験において電子
励起とフォノン励起が結合した状態である
vibronic state と呼ばれる現象に関する研究
はいくつか報告されていた。このことから、
vibronic state のような X 線非弾性散乱に直
接観測されるフォノンと通常はX線非弾性散
乱で観測されない電子励起が干渉するよう
な結合状態が実現すれば、X 線非弾性散乱を
用いて電子励起が観測できるという着想を
得た。さらに、本研究に関する着想を得た同
時期に、いくつかの希土類金属間化合物にお
いて、結晶場励起とフォノン励起の結合状態
の可能性について議論がなされていた。そこ
で、X 線非弾性散乱の新たな応用分野の開拓
を目指し、電子励起とフォノン励起の結合状
態の検証およびそれによってもたらされる
新奇物性現象の解明を目的として本研究に
着手した。 
 
３．研究の方法 
 研究協力者から純良な単結晶試料を提供
していただき、SPring-8 の BL35XU に設置さ
れた高分解能 X 線非弾性散乱装置を用いて
研究を進めた。 
 研究開始当初は、分散関係の小さな光学フ
ォノン分枝が期待されるカゴ状構造を有す
る強相関 f 電子系化合物を中心に研究を進め
た。特に、研究期間直前に低エネルギー領域
で電子系励起とフォノン励起の結合状態の
可能性が報告されていた近藤半導体 YbB12 及
び、Pr(Os1-xRux)4Sb12 に関して集中的な研究を
行なった。研究期間中盤以降は、カゴ状構造

を有する 1-2-20 系と呼ばれる Pr 化合物
PrT2Zn20 （T: 遷移金属）や価数揺動物質であ
る YbPd などに研究範囲を広げて研究を行な
った。 
 
４．研究成果 
 本研究ではいくつかの成果が得られたが、
ここでは主要な成果だけについて述べる。そ 
の成果は、BCS 型（従来型）超伝導と非 BCS
型の超伝導の合金である充填スクッテルダ
イト Pr(Os1-xRux)4Sb12 の X 線非弾性散乱であ
る。これは研究協力者の首都大学東京の青木
勇二教授と同大学博士後期課程の宮崎亮一
氏との共同研究である。 
研究協力者による比熱や磁化測定から、Pr

原子による分散の小さなフォノン分枝のエ
ネルギーはRuやOsの置換濃度に比較的鈍感
であるのに対し、電子励起である結晶場励起
は置換濃度に非常に敏感に変化することが
指摘されていた。申請者は、充填スクッテル
ダイトにおいて回折実験等から導かれる分
散の小さなフォノン分枝をアインシュタイ
ン振動子として近似した場合に得られるエ
ネルギーと実際のフォノン測定との差異に
ついて調べた上で、これが対象とする物質群
である Pr(Os1-xRux)4Sb12 においても適応可能
かどうかについて検証した。本研究で得られ
た結果を図１にしめす。この結果は比熱測定
から Pr 原子による分散の小さなフォノン分
枝が置換濃度に対して鈍感であるという指
摘が正しいことを証明した。 

本研究の主題であるフォノンと電子励起
の干渉現象は低温において実現しているこ
とが明らかとなった。図 2 は Pr 原子の振動モ
ードのスペクトル幅の温度依存性である。Ru
濃度が 68％の試料で Pr 原子のモードが最も
低いエネルギーを持つ N(T)点だけで、スペク
トルの線幅が 100 K 以下で増大する現象が観
測された。他の組成や他のモードの温度変化
とは明らかに異なることが図 2 から理解でき

 
図 1．Pr 原子のフォノン励起エネルギーの Ru
置換濃度依存性。青色は (1 0 0)方向の縦波
（H(L)）、赤色は(1 1 0)方向の横波（N(T)）の
エネルギーを示す。点線はガイド・ライン。 
 



る。線幅が温度の低下とともに単調減少する
ことは一般的に観測される現象であるが、Ru
置換濃度が 68％の試料で観測された線幅の
増大は磁化測定から見積もられる結晶場励
起のエネルギーを考えると、結晶場励起とフ
ォノン励起の干渉効果によるものであると
推定することができた。通常の結晶場励起に
関しては X 線非弾性散乱ではその散乱能が
小さすぎてその観測は極めて困難である。そ
こで、研究協力者である荻田典男教授ととも
にラマン散乱を行ない、同じ組成での結晶場
励起のエネルギーを調べた。その結果、観測
された低温での線幅の増大は結晶場励起と
フォノン励起の干渉効果もしくは結合状態
であるということが結論付けられた。さらに
本研究で重要なこととして、電子励起である
結晶場励起とフォノン励起の干渉が特定の
組成で実現しているだけではなく、モードも
特定していることが明らかとなった。本研究
の結果については、現在論文を執筆中である。 
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図 2．Pr 原子のフォノン・スペクトルの線幅の
温度変化。Ru 置換濃度が 68％の N(T)点のス
ペクトルだけが 100 K 以下で増大を示す。 
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