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研究成果の概要： 

 銅酸化物高温超伝導体におけるスピン密度変調（SDM）と電荷密度変調（CDM）を、不純物効
果の側面から、中性子散乱と X 線吸収微細構造分光の組み合わせにより調査した。La2-xSrxCuO4
（LSCO）と Bi2Sr2CuO6(Bi2201)を用い、ホールと SDM の強い関連、及び、銅酸化物における SDM
の共通性を示す結果を得た。また、LSCO と Bi2201 で系による個性はあるものの、動的な CDM
が銅酸化物に存在する可能性を示した。 
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 １．研究開始当初の背景 
２．研究の目的  銅酸化物超伝導体では、反強磁性モット絶

縁体へキャリアドープすることにより超伝
導が発現する。いわゆる 214 型結晶構造の超
伝導体 La2-xSrxCuO4(LSCO)では、ドープされ
た電荷ホールが低温で空間的に不均一に分
布し、ホール濃度の高い電荷領域とホール濃
度の低い反強磁性スピン領域を形成するこ
とが、中性子散乱研究によって明らかになり
つつある。この電荷とスピンの不均一化が酸
化物超伝導体において一般的なものか、超伝
導にとって本質的なものかが、現在大きな問
題の一つである。 

 銅酸化物高温超伝導体でその存在が明ら
かになりつつあるスピン密度変調（SDM）と
電荷密度変調（CDM）について、その一般性
と超伝導発現に本質的であることの実験的
な証拠の積み上げを目指してきた。具体的に
は、次の３つを目標とした。 
(1) SDM が顕著に現れる LSCO を取り上げ、ホ
ール（電荷）が誘起する格子非整合スピン相
関の詳細を中性子磁気散乱により明らかに
する。 
(2) これまでSDMが観測されていないBi2201



を取り上げ、磁性不純物を置換することで、
内在する SDM を明らかにする。 
(3)電気抵抗や格子変調を通し、CDM の証拠を
見出す。 
 
３．研究の方法 
(1) LSCO 
Ni 置換 LSCO 単結晶を合成・利用し、次の実
験を行う。 
①中性子散乱により格子非整合度と Ni 置換
量の関係を調査する。実験は、日本原子力研
究開発機構(JAEA)の研究用原子炉において、
三軸型中性子分光器 AKANE と TOPAN を用いる。 
②Ni-K 吸収端近傍での XAFS 分光から、Ni 周
りの局所構造と電荷状態を調べる。実験は、
高輝度放射光施設 SPring-8 の BL14B1 ポート
にて、直線偏光 X 線を CuO2 面内に平行・垂
直に入射し、方向依存性も調査する。 
 
(2)Bi2201 
Fe 置換 Bi2201 単結晶を合成・利用し、次の
実験を行う。 
①SQUID 磁束計による磁化率測定。 
②μSR 測定から静的磁気秩序の有無を調査。
実験は、TRIUMF（カナダ）の M15 ビームポー
とにて、零磁場下でのミューオンスピン偏極
度の時間変化を調査する。 
③中性子散乱により磁気散乱を探査。実験は、
JAEA の研究用原子炉において、三軸型中性子
分光器 AKANE・TOPAN・LTAS を用いる。 
④電気抵抗測定。 
 
４．研究成果 
(1)LSCO 
①中性子散乱実験から、Ni 置換による格子非
整合度の減少と散乱強度の増大を観測した
（図１）。これはあたかも Ni がホールを吸収
し、実効的なホール量を減少させていると解
釈できた。 

 
②X 線吸収微細構造（XAFS）分光を行い、Ni
周りの酸素軌道にホールが捕獲されている

ことを局所構造から明らかにした（図２）。
これらの結果を、Ni の実効スピンが 1/2 とな
り超伝導を強く破壊しないというシナリオ
に纏め、論文として発表した。これまで磁性
不純物の典型物質として考えられてきた Ni
（Ni2+, S=1）であるが、超伝導相においては
異なっていた。高温超伝導における磁性不純
物効果の再検討を迫る結果であり、超伝導発
現機構を考える上で重要な意味をもつ。 

図 2. 局所構造の実効ホール濃度変化． 
 
(2)Bi2201 
①磁化率測定とμSR 測定から、低温で発達す
る磁気相関を見出した（図３）。 
 

図 3. 9%-Fe 置換 Bi2201 におけるμSR
時間スペクトルの温度変化． 

②中性子散乱により、不純物置換系ではある
が、Bi2201 系においてはじめて格子非整合な
（準）静的磁気散乱を見出すことに成功した
（図４）。これにより、SDM の一般性を大きく
進展させることができた。驚くべき事に、そ
の格子非整合度はδ>0.2 と異常に大きく、ホ
ール濃度pとp=δの直線関係にある。これは、
動的な CDM が Fe 置換によりエネルギースケ
ールを落とした結果と見なせる。実際、低温
の電気抵抗にはキャリアの局在化が見えて
おり、上の推測を支持する。 

図 1. 格子非整合度の実効ホール濃

度依存性． 

③一方、CDM に起因する静的電荷秩序ピーク



及び静的格子変調をX線散乱と中性子散乱で
探査したが、現時点ではいまだ見いだされて
いない。 
④Bi2201におけるSDMを評価するため磁場下
での輸送・磁気特性を調査したところ、負の
磁気抵抗や磁気散乱強度の抑制を見出し、
La214 系との相違点も明らかにした。SDM と
CDM に関し、一般性と系に依存する個別性と
の区分けについて、たいへん有意義な情報を
得ることができた。 
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