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研究成果の概要（和文）：大型単結晶育成と中性子散乱技術の活用により、超伝導体を含む金属磁性体における磁性と
電気伝導との相関について以下のような重要な知見や研究の進展が得られた。
（１）さらに高い超伝導転移温度を示す物質設計指針に重要な、磁性と超伝導の相図を中性子散乱やＸ線散乱を用いて
系統的に研究した。その結果、相図の普遍性や物質依存性を捉えることに成功した。また銅酸化物超伝導体や鉄系超伝
導体を含む、金属磁性体の特徴的磁気励起を統一的に理解する定性的モデルの構築ができた。
（２）国産としては最大の大型ホイスラー単結晶を育成し、精密な磁性研究に必須な収束型偏極モノクロメータの純国
産化に成功、その量産化への道筋を立てた。

研究成果の概要（英文）：Combination of neutron scattering and large crystal-growth techniques obtained new
 and important results on the relation between magnetism and electric conductivity for metallic magnets in
cluding superconductors.
(1)The magnetic-superconducting phase diagram was comprehensively studied for cuprate superconductors by n
eutron scattering and X-ray scattering. As a result, we succeeded in discriminating common and material-de
pendent features of the phase diagram, which provide key information towards higher superconducting transi
tion temperature.We proposed a simple model to describe qualitatively the unique and common magnetic excit
ation of metallic magnets which cannot be understood by a conventional spin-wave model.
(2)High quality large single crystal of Cu2MnAl was reproducibly obtained and vertically focused neutron p
olarizer was constructed for the first time in Japan.
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１．研究開始当初の背景 

 

磁性が関与する超伝導体の研究では、磁気励起

を含む超伝導-反強磁性相図の物質依存性や普

遍性の探索から、より高い超伝導転移温度を示

す物質の探索指針を得られる可能性がある。ま

た相図を理解するための未解決問題として擬

ギャップ状態の起源がある。現在、二つの解釈

があり、一つは、超伝導の揺らぎで、超伝導発

現に直結するというもの。もう一つは、磁気、

電荷秩序の揺らぎで、これらの秩序化は超伝導

と競合するので、擬ギャップ状態は超伝導発現

を阻害すると解釈されている。銅酸化物超伝導

体では、今までは NMR による研究が主で、中性

子による擬ギャップ状態の研究は、ほとんど低

エネルギー磁気励起領域に限られていた。

J-PARC のパルス中性子源が稼働し始め、高エ

ネルギー領域での磁気励起と擬ギャップとの

関係解明が求められていた。 

 

（１） 銅酸化物の超伝導-反強磁性相図 

従来の相図は、La 系（La2-xSrxCuO4）や Y 系

(YBa2Cu3O7-x)で詳細に調べられてきたが、超伝

導の舞台である CuO2面が前者は単層、後者は 2

層という違いがあり、相図の違いが何に起因し

ているかが明確ではなかった。また 3層以上の

銅酸化物については、中性子散乱実験に必要な

大きさの単結晶が得られなかったので NMR の

研究のみ行われていた。 

 

（２） 金属磁性体の磁気励起研究 

強磁性体では異なるバンドへの励起、いわゆる

ストーナー励起による磁気励起信号の減衰が

報告されてきたが、反強磁性体では、Y系銅酸

化物超伝導体の研究のみで、La 系での研究が

なく、これが普遍的な性質かどうかも確定して

いない状況にあった。また、超伝導は示さない

が Cr などの典型的金属磁性体についても高い

エネルギーの磁気励起はほとんど研究が行わ

れていなかった。本格的パルス中性子源が稼働

し、ようやく系統的研究が可能な状況が生まれ

た。 

 

（３） 偏極中性子モノクロメータ開発 

磁気励起を詳細に研究するには、フォノンのよ

うな核散乱信号と磁気散乱信号を明確に区別

する偏極中性子実験が求められるが、その実験

に必須な中性子偏極子として、ホイスラー型

Cu2MnAl がある。この結晶は粘性が高く、しか

も液相からの凝固過程で構造相転移があり、秩

序度の高い大型単結晶の育成や、育成後の熱処

理が困難である。そのため、世界で Cu2MnAl の

大型中性子偏極子を製作し、供給できるのは、

フランスの ILL 研究所のみである。しかもその

入手には納期がかかるうえ、大変高価であるた

め、偏極中性子実験が可能な装置は世界的にも

限られていた。 

 

２．研究の目的 

 

（１） 銅酸化物の超伝導-反強磁性相図 

より高い超伝導転移温度を示す物質系の探索

指針を得るために、銅酸化物超伝導体の超伝導

-反強磁性相図の物質依存性や、銅酸化物超伝

導体における重要な未解決問題としての擬ギ

ャップの起源とその超伝導との関連を磁気励

起の立場から解明する。そのために、この系の

磁気構造や磁気励起の定量的性質を中性子散

乱やＸ線散乱によって研究する。 

 

（２） Bi 系銅酸化物の大型単結晶育成 

La系以外に、CuO2面が単層のBi系についての大

型単結晶育成を行い、単層系での普遍的な磁気

相図を確立する。さらに３層系超伝導体の中性

子散乱実験に必要な大きさの単結晶育成を目

指す。 

 

（３） 金属磁性体特有の磁気励起探索 

銅酸化物超伝導体のみならず、鉄系超伝導体や

典型的金属磁性体CrやMn3Siなどの、中性子散

乱実験やデータ解析を並行して行ない、高温超

伝導体が示す特徴的磁気励起と、金属磁性体の



磁気励起との類似性や相違点を系統的かつ

合的に理解する。

 

（４）

偏極中性子実験を

ようにする

タの純

 

３．研究の方法

 

（１）

高エネルギー領域での磁気励起は主として

J-PARC

中や、特性の異なる中性子ビームを利用する場

合には、海外（ラザフォード研究所、オー

ッジ研究所）などを利用した。特に原子炉を利

用する実験は、東海

ため、海外実験を行った。また、中性子

相補的な

に研究が進んだ、共鳴型非弾性散乱による磁気

励起研究も行った。この研究は、日本の放射光

源では輝度や分解能が足りないために、海外の

放射光施設で行った。

また本研究での中心手法である

散乱実験では

となる。本研究では、浮遊ゾーン法

用して

単結晶を育成した。

 

（２）

Cu2MnAl

態があるため、室温では

たものが安定になる。従ってこの結晶では大型

結晶の

制御することが

晶を作るために

属材料研究所の大型

た単結晶の結晶性

ビームを用いる必要がある

用3号炉が

画を急遽

磁気励起との類似性や相違点を系統的かつ

に理解する。

（４） 高性能偏極モノクロメータの国産化

偏極中性子実験を

ようにするため、大型

純国産化を目指す。

研究の方法 

（１） 超伝導-反強磁性相図の

高エネルギー領域での磁気励起は主として

PARC で行うが、東日本大震災後の停止期間

や、特性の異なる中性子ビームを利用する場

合には、海外（ラザフォード研究所、オー

ッジ研究所）などを利用した。特に原子炉を利

用する実験は、東海

ため、海外実験を行った。また、中性子

相補的な X線非弾性散乱実験

研究が進んだ、共鳴型非弾性散乱による磁気

励起研究も行った。この研究は、日本の放射光

源では輝度や分解能が足りないために、海外の

放射光施設で行った。

また本研究での中心手法である

散乱実験では、様々な種類の

となる。本研究では、浮遊ゾーン法

用して、銅酸化物超伝導体の

単結晶を育成した。

（２） 大型中性子モノクロメータ

MnAlは、融解温度以下で２

あるため、室温では

たものが安定になる。従ってこの結晶では大型

の作成後の熱処理によって原子規則度を

制御することが必須と

晶を作るために、本研究費を用いて

属材料研究所の大型

単結晶の結晶性

ビームを用いる必要がある

号炉が利用できないため

急遽変更し、韓国の

磁気励起との類似性や相違点を系統的かつ

に理解する。 

高性能偏極モノクロメータの国産化

偏極中性子実験を多くの中性子施設で

大型高性能偏極モノクロメー

国産化を目指す。 

 

反強磁性相図の

高エネルギー領域での磁気励起は主として

で行うが、東日本大震災後の停止期間

や、特性の異なる中性子ビームを利用する場

合には、海外（ラザフォード研究所、オー

ッジ研究所）などを利用した。特に原子炉を利

用する実験は、東海の研究用 3

ため、海外実験を行った。また、中性子

線非弾性散乱実験

研究が進んだ、共鳴型非弾性散乱による磁気

励起研究も行った。この研究は、日本の放射光

源では輝度や分解能が足りないために、海外の

放射光施設で行った。 

また本研究での中心手法である

、様々な種類の大型単結晶が必要

となる。本研究では、浮遊ゾーン法

、銅酸化物超伝導体の大型かつ高純度の

単結晶を育成した。 

中性子モノクロメータ

は、融解温度以下で２

あるため、室温では化学量論組成からずれ

たものが安定になる。従ってこの結晶では大型

作成後の熱処理によって原子規則度を

必須となる。

、本研究費を用いて

属材料研究所の大型電気炉を

単結晶の結晶性は、物質透過力の高い中性子

ビームを用いる必要がある。しかし

利用できないため、

韓国のHANARO

磁気励起との類似性や相違点を系統的かつ

高性能偏極モノクロメータの国産化

多くの中性子施設で行

高性能偏極モノクロメー

反強磁性相図の作製 

高エネルギー領域での磁気励起は主として

で行うが、東日本大震災後の停止期間

や、特性の異なる中性子ビームを利用する場

合には、海外（ラザフォード研究所、オー

ッジ研究所）などを利用した。特に原子炉を利

3号炉が停止中の

ため、海外実験を行った。また、中性子散乱と

線非弾性散乱実験、特に近年世界的

研究が進んだ、共鳴型非弾性散乱による磁気

励起研究も行った。この研究は、日本の放射光

源では輝度や分解能が足りないために、海外の

また本研究での中心手法である中性子非弾性

大型単結晶が必要

となる。本研究では、浮遊ゾーン法を最大限

大型かつ高純度の

中性子モノクロメータの作製

は、融解温度以下で２つの原子構造

化学量論組成からずれ

たものが安定になる。従ってこの結晶では大型

作成後の熱処理によって原子規則度を

なる。Cu2MnAlの大型結

、本研究費を用いて東北大学金

電気炉を改造した。作製し

は、物質透過力の高い中性子

。しかし東海の研究

、申請時の研究計

HANARO原子炉の中性子

磁気励起との類似性や相違点を系統的かつ総

高性能偏極モノクロメータの国産化 

行える

高性能偏極モノクロメー

高エネルギー領域での磁気励起は主として

で行うが、東日本大震災後の停止期間

や、特性の異なる中性子ビームを利用する場

合には、海外（ラザフォード研究所、オークリ

ッジ研究所）などを利用した。特に原子炉を利

号炉が停止中の

散乱と

世界的

研究が進んだ、共鳴型非弾性散乱による磁気

励起研究も行った。この研究は、日本の放射光

源では輝度や分解能が足りないために、海外の

中性子非弾性

大型単結晶が必要

最大限活

大型かつ高純度の

の作製 

構造変

化学量論組成からずれ

たものが安定になる。従ってこの結晶では大型

作成後の熱処理によって原子規則度を

の大型結

東北大学金

作製し

は、物質透過力の高い中性子

の研究

研究計

中性子

４軸回折計

回折などにより結晶性をチェック

なく

込んで実験するため、予定より

ずれ込ん

 

４．

 

銅酸化物高温超伝導体の

性子散乱による広いエネルギー領域における

磁気励起スペクトルの測定を

的な実験手法として

し、スピン・電荷ダイナミクスの研究を行った。

本研究の一部を

が、

回数の多い論文

 

（１）

大型結晶の作成が困難とされていた単層系銅

酸化物

大型単結晶育成に成功し、

性散乱実験を

起の

性は

遍的

②）。

 

（２）

電子ドープ型銅酸化物超伝導体の

中性子散乱

４軸回折計や、東京大学物性研究所の

回折などにより結晶性をチェック

なくなった。大型単結晶を海外の原子炉に持ち

込んで実験するため、予定より

ずれ込んだ。 

４．研究成果 

銅酸化物高温超伝導体の

性子散乱による広いエネルギー領域における

磁気励起スペクトルの測定を

的な実験手法として

し、スピン・電荷ダイナミクスの研究を行った。

本研究の一部をまとめた

が、2013 年の日本物理学会のジャーナル

回数の多い論文ベスト３

（１） 単層 Bi 系銅酸化物の磁気励起相図

大型結晶の作成が困難とされていた単層系銅

酸化物 Bi2201 系

大型単結晶育成に成功し、

性散乱実験を初めて

起の格子不整合度の

性は La214 系と同様

遍的な特徴であること

。 

（２） 電子ドープ型銅酸化物の磁気励起

電子ドープ型銅酸化物超伝導体の

中性子散乱と共鳴

図１単層 Bi
励起（青丸）と

東京大学物性研究所の

回折などにより結晶性をチェック

大型単結晶を海外の原子炉に持ち

込んで実験するため、予定より

銅酸化物高温超伝導体の大型

性子散乱による広いエネルギー領域における

磁気励起スペクトルの測定を

的な実験手法として X 線非弾性

し、スピン・電荷ダイナミクスの研究を行った。

まとめたレビュー論文

日本物理学会のジャーナル

ベスト３とし

系銅酸化物の磁気励起相図

大型結晶の作成が困難とされていた単層系銅

系で、キャリヤー濃度の異なる

大型単結晶育成に成功し、系統的な中性子非弾

初めて行った。

格子不整合度の値とその

同様で、銅酸化物超伝導体に

であることがわかった

電子ドープ型銅酸化物の磁気励起

電子ドープ型銅酸化物超伝導体の

共鳴 X 線非弾性散乱の実験で

Bi 系銅酸化物超伝導体の磁気
励起（青丸）と La 系、Y 系の比較

東京大学物性研究所のガンマ線

回折などにより結晶性をチェックせざるを得

大型単結晶を海外の原子炉に持ち

込んで実験するため、予定より1年以上計画が

大型単結晶育成と、中

性子散乱による広いエネルギー領域における

磁気励起スペクトルの測定を行った。また相補

非弾性散乱法を利用

し、スピン・電荷ダイナミクスの研究を行った。

レビュー論文（論文⑤）

日本物理学会のジャーナル

として認定を受けた

系銅酸化物の磁気励起相図

大型結晶の作成が困難とされていた単層系銅

、キャリヤー濃度の異なる

系統的な中性子非弾

。その結果、磁気励

値とそのホール濃度依存

で、銅酸化物超伝導体に

がわかった（図１、

電子ドープ型銅酸化物の磁気励起

電子ドープ型銅酸化物超伝導体の磁気励起

線非弾性散乱の実験で

系銅酸化物超伝導体の磁気
系の比較 

ガンマ線

せざるを得

大型単結晶を海外の原子炉に持ち

年以上計画が

単結晶育成と、中

性子散乱による広いエネルギー領域における

行った。また相補

散乱法を利用

し、スピン・電荷ダイナミクスの研究を行った。
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