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我々は先ず半導体を超える電子制御技術を可能にする未知のテクノロジーの一つとして、強相

関電子系物質の基本概念（パラダイム）の構築を目指す。例えばこの系の物質は電子の動き（モビ

リテイ）が環境に敏感に反応して劇的に変化する相転移現象などが次世代の多機能素子の材料と

して応用される可能性をもっている。この相転移機構は原理的に従来の独立電子を対象にした概

念を超えるものであろう。 

我々は強い相関効果によって局在する傾向にある電子は結合電子のように空間的に異方的な

広がりを持つが、これを新しい自由度「軌道」と定義する。軌道は結晶格子の空間対称性に強く依

存し、直接観測による動的な解析が不可欠である。しかも電子間の斥力やスピン自由度に依る相

関効果などの相互作用を観ることに繋がる。このプロジェクトでは、軌道の直接観測を目的とした放

射光 X 線非弾性散乱と、従来我々が行って来たスピンや格子などの自由度の運動を観る為の中

性子非弾性散乱とを結合させて、強相関電子系のミクロな運動を総合的に観察することで、新奇な

物性の機構解明に新局面を持ち込む。 

１．研究実施の概要 

共鳴 X 線非弾性散乱の理論から始まって、Spring8 のビームラインに完成した放射光 X 線の高

分解能非弾性分光装置を使って、100 meV のエネルギー分解能で 10 eV までの La2-xSrxMnO3 の

電子励起の観測を共鳴散乱の手法で検出に成功した。この装置は設計通りの世界最高級の性能

を持つことを確認したことを報告しておきたい。同時に La2-2xSr1+2xMn2O7 の複雑な磁気相図とその

磁気特性が軌道自由度が誘引したことを中性子散乱研究で明らかにし、CMR 機構の解明に新し

い切り口を与えた。  La2-xSrxCuO4 を初めとする銅酸化物高温超伝導体の磁気励起や格子振動に

よる中性子非弾性散乱研究を続け、電荷ストライプの形成に伴う異常や強い電子格子相互作用の

存在を見つけることに成功したことも大きな成果である。 

２．研究実施の内容 

最近の凝集体物理学の最大の興味は、次々に発見される新奇な相転移現象の謎解きであろう

理論的に表現すると対称性の破れとそれに伴う素励起という基本概念の構築と言うことになる。こ

のような新奇な現象を与える実際の物質の中でも、遷移金属酸化物は主役を担う 3d 電子軌道の

自由度の対称性の破れがその物性を支配することに最近特に注目されている。ここで定義する電



子軌道自由度は電子の原子内での空間的分布（広がり）の量子化した量を指す。この軌道自由度

が磁性や電気伝導を始めてとして、規則相や CMR で代表される新奇な現象を導く物質のミクロ構

造の機構を明らかにすることが、この研究課題である。中性子線や放射光 X 線散乱を駆使して、主

として遷移金属酸化物の電子軌道が誘発する相転移と素励起の構造解析を行い、ミクロ機構解明

を目指す。Mn ぺロブスカイト酸化物における電子軌道の素励起の物理を理論的に明らかにし、ラ

マン散乱や共鳴 X 線非弾性散乱の原理を導き、この指導原理に従った実験結果の理論的解釈を

行った。 

特に後者においては Spring8 の BL11 のビームポートで昨年度に完成した高分解能の X 線非弾

性散乱装置を使って、世界で始めて LaMnO3 単結晶の電子励起の観測に成功した。電子励起ス

ペクトルは主として下から 2.5, 8, 12.5 eV の３つのエネルギーにピークを持ち、エネルギー分散は

殆ど無い。また散乱強度はモ−メンタムに依存するモ−ドもあるが、散乱強度が散乱ベクトルの周り

の角度（Azymuthal Angle）でサイン関数的に振動する特徴が見い出されたのが特筆すべきことで

ある。（図１、２参照）La を Sr で置換してホールを注入することに依って絶縁相から金属相に転移

を起こすと CMR 効果が発現することが知られているが、この相転移と電子励起との相関関係の研

究が当面の実験目標である。現状で言えることは磁気相転移や構造相転移では電子励起は特に

著しい変化を示さないが、2.5 eV 付近の非弾性散乱成分として見られる電子励起はドーピングに

依って低励起エネルギー成分の強度が増し、その結果散乱エネルギー幅が増加する変化として

捉えられる。低温になるほど強度やスペクトルが顕著になる温度変化も見えている。 

 

   
図１ LaMnO3 の共鳴 X 線非弾性散乱スペクトル

（T=300K）2.5, 8, 12.5 eV にピーク構造が見

える。 

図２ LaMnO3 の共鳴 X 線非弾性散乱 azymuthal 

angle（散乱ベクトル周りの角度）依存性、サイ

ン関数の角度依存性が見られる。 

 



中性子散乱によるスピン励起の研究

も続けているが、スピン励起から、例えば

３次元反強磁性体である LaMnO3 が、２

次元強磁性のスピン波励起が見つかっ

た。これは軌道自由度が結晶の２次元

面内で異方的な軌道整列を反映したも

ので、軌道整列の間接検証でもある。こ

の手法を用いて複雑な相転移を起こす

La2-2xSr1+2xMn2O7 で表される２層 Mn ぺロ

ブスカイト結晶のスピン波素励起と軌道

状態の相関を研究した。そこで判明した

ことは複雑な規則相は統べて軌道状態

が絡むこと、また複雑な相転移、相分離

や２相共存など複雑な現象が実験的に

明らかにされた。実験結果の１例を示し

ておく(図３)。 

この研究プロジェクトでは銅酸化物高

温超伝導体の発現機構、特に電子の強

い相関に依る電荷とスピンとの分離の問

題の追求も行ってきた。単層超伝導体

の La2-xSrxCuO4 では La を Sr で置換して

CuO2 層にホールを注入すると x = 0.05

付近で金属への転移が起こり、同時に

超伝導が発現することが知られている。 

超伝導発現と磁性（２次元反強磁性）と

の関連の解明が研究の第１期であるとす

るなら、第２期は明らかに金属転移（電

荷の移動）と反強磁性のドーピング依存

性との関連性と勿論、高温超伝導発現

機構の根源的な解明にどう結び付ける

かと言う取り組みであろう。その中で我々

の今年度の研究結果を総括すると画期

的な進展が有ったと思っている。 

La2-xSrxCuO4 の x = 0.02 までは３次元

反強磁性相が安定に存在すると考えら

れていた電子相図は間違いで、Sr を入

 

図３ La2+2xSr1+2xMn2O7 のスピン波の分散関係 

（T= 10K）x 依存性が顕著に見られる。 

この図から見積もられた Mn 軌道の図 

 

図４ (a) La2-xSrxCuO4 のネール点(TN)、ストライプ

転移点（Tm）の依存性  

 (b) 磁気モーメントの x 依存性 



れると低温で相分離することが実験的に明らかにされた。また、x = 0.05 付近で起こる金属転移は

１次転移であり、その辺でスピン構造の変位を伴っていることを昨年度までの研究で明らかにされ

たが、一連の研究から La2-xSrxCuO4系では少なくとも Sr ド−プの結晶では電子状態は共存相として

理解すべきであるという結論を提供することが出来た。その中で例えば x = 0.02, 0.05, 0.125, 或

いは 0.15 等の特位点で特定の相の存在が示唆される。これは例えば La2CuO4+y と表現される過

剰酸素を注入して金属化を進めるとマクロに相分離が見られることと対比出来る。Sr 置換で金属

化する場合との違いは注入されたホールの周りのポテンシャルの大きさで、前者では相分離がミク

ロに止まるのに対して後者ではマクロな相分離が見られる。何れにしても La2-xSrxCuO4 の電子相図

は新しく描き替えられる。（図４）希薄な Sr 領域での高温の金属的な伝導が低温では半導体的挙

動にクロスオーバーするのは電荷が一次元的なストライプ状に並ぶ事象が反映したものであるが、

この電荷ストライプは今の処スピンストライプとして実験的に捉えられている。スピンストライプは

CuO2 格子の斜方向(diagonal)に並んでいることも判っているが、このストライプ模様の幅がホール

量に反比例して短くなることも、電荷ストライプがスピンストライプを誘発していることは略間違い無

いと思う。この件に関していうと La2-xSrxNiO4 や La1.875(Sr1-xBax)0.125CuO4 では電荷ストライプによる

格子変形の直接観測に成功している。 

最近、この電荷ストライプの存在に関して、電荷ストライプ形成と高温超伝導発現とを結び付ける

考え方があり YBa2Cu3O7-y では電荷が規則的に並ぶ状態では無く、むしろ電荷の揺らぎにストライ

プ構造があるという大胆な提案が世の中を騒がせている。例えば格子振動にその効果が顕われて

いるとの報告が出されている。我々は detwin 結晶を用いて格子振動からの中性子散乱を行った結

果、このような顕著なことは起こっていないことを確認した。然し乍ら、CuO2面の酸素イオンのCu方

向への伸縮振動に強い振動モードのエネルギーシフトが観測された。これは非常に大きなシフトで

強い電子格子相互作用の存在を示唆するものである。その他 La2-xSrxCuO4 のスピン励起スペクト

ルが Sr の濃度に無関係にスケーリング則が導かれることを実験的に示すことが出来た。 

以上、今年度の成果をまとめると次のようになる。共鳴 X 線非弾性散乱の理論から始まって、

Spring8 のビームラインに完成した放射光 X 線の高分解能非弾性分光装置による、La2-xSrxMnO3

の電子励起の観測を共鳴散乱の手法で検出に成功した。この装置は設計通りの性能を発揮したこ

とを報告しておきたい。La2-xSrxCuO4 を初めとする銅酸化物高温超伝導体の磁気励起や格子振動

による中性子非弾性散乱研究を続け、電荷ストライプの形成に伴う異常や強い電子格子相互作用

の存在を見つけることに成功したことも大きな成果である。 
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