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研究成果の概要（和文）：本研究では、中性子、放射光X線、ミュオンと言った量子ビームを駆使し、銅酸化物高温超
伝導体におけるスピン、格子、電荷が絡み合った特異な励起状態の存在を明らかにすることを目指した。ホールドープ
系超伝導体では、電荷の局在・遍歴二面性が磁気励起に階層構造を作ること、キャリアドープすることでスピン励起と
フォノンの結合が強まることを明らかにした。一方、電子ドープ系では、スピンと電荷の励起に対する電子ドープ効果
を世界で始めて明らかにすることに成功し、両者の励起が高エネルギー領域で密接に関係することを突き止めた。スピ
ンと電荷の相関に対する電子・ホール非対称性を明確にした点が、本研究の大きな成果である。

研究成果の概要（英文）：This research aims to clarify an existence of complex excitation composed of 
spin, charge and phonon degrees of freedom in high-Tc cuprate superconductor, with utilizing quantum 
beams such as neutron, synchrotron X-ray and muon. The hierarchical spin excitation attributed to the 
localized and itinerant nature of electron was found in the hole-doped system. Furthermore, we clarified 
an enhancement of spin-phonon coupling by the hole-doping. On the other hand, in the electron-doped 
system, the evidence of spin-charge coupling was seen in the high-energy excitation. The most important 
result of this research is that we clarified an existence of electron-hole asymmetry in the spin and 
charge correlations in cuprate superconductors. The coupling among spin change and phonon is also 
different in the hole and electron doped systems.

研究分野：物性物理

キーワード： 高温超伝導　中性子散乱　結晶作成
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１.研究開始当初の背景 
	 銅酸化物における高温超伝導の機構解明
のための研究は、最初の高温超伝導体が報告
されてから 20 年以上になるが、未だ万人が
納得できる超伝導機構の解釈は与えられて
いない。超伝導の舞台はキャリアドープされ
た 2次元伝導面であり、そこでは強い電子間
クーロン相互作用や磁気相互作用、原子間結
合が複雑に拮抗し系の基底状態を決めてい
る。電子の持つ自由度の多面性が見られる系
で、超伝導電子対形成の決め手を実験的に決
定することは難しく、このことが機構解明を
妨げる一因になっている。中性子散乱実験で
は、La2-xSrxCuO4や YBa2Cu3O6+δの超伝導相で
の磁気励起スペクトルがエネルギー領域に
より素性の異なった階層性を持つことが示
され、電荷の局在性・遍歴性が階層構造の形
成に関与すると指摘されている[1]。また、特
定の光学フォノンの異常なソフトニングが
空間的電荷配列の不均一性に起因する可能
性が示唆されるなど[2]、電子状態の多様性が
絡み合った特異な揺らぎ「マルチダイナミク
ス」の存在が伺える。このマルチダイナミク
スの全貌の解明は、強相関電子系における交
差相関現象の理解の観点からも重要視され
ている。 
	 この全容解明には、多数の系で同一試料に
対して相補的に行われる分光測定の結果が
必要不可欠であるが、ほとんどの場合、各測
定手法によって研究対象が異なるのが現状
である。その一因は、純良結晶育成が困難な
ことによる対象物質の制約である。また、中
性子散乱実験においては、これまでに実現可
能な中性子線束の密度が低いため、大型結晶
が得られる限られた系でしかダイナミクス
の系統的（広いエネルギー・運動量範囲、広
い組成範囲）測定が行えなかった。 
 
２.研究の目的 
	 本研究では、電子の遍歴性と磁気揺らぎ、
格子振動の密接な関係が示唆されている銅
酸化物高温超伝導において、電子の持つ複数
自由度の協奏・競合がもたらす励起状態の階
層構造と、その背後に潜む「マルチダイナミ
クス」の素性を解明することを目的とする。
そのために、組成傾斜試料を活用した新しい
方法で作成される様々な銅酸化物系の単結
晶試料に対して中性子散乱を中心とした分
光測定を行うことでスピン、格子、電荷のダ
イナミクスを調べ、これらが絡み合う特異な
励起状態の存在を実験的に明らかにする。特
に磁気励起を精査し、理論的研究とも積極的
に連携することで、個々の物質の特殊性や銅
酸化物における普遍的性質を引き出し、超伝
導発現機構の解明に貢献することも目的と
する。 
 
３.研究の方法 
	 本研究における手法の特徴は、中性子散乱
を基軸に、放射光 X線、および、ミュオンと

言った量子ビームの複合利用にある。新しい
技術を駆使した中性子散乱実験、および量子
ビーム分光測定を相補的に行うことで、銅酸
化物での階層構造を示す特異な励起状態の
普遍性と起源を明らかにする。そのために励
起状態を高エネルギー領域まで測定する。特
に磁気励起スペクトルについては全容を捉
え、ホールドープ、および、電子ドープによ
る変化の詳細を明らかにする。また、組成傾
斜単結晶育成法を活用することで、これまで
大 型 の 単 結 晶 作 成 が 困 難 で あ っ た
Bi2+xSr2-xCuO6+ δ (Bi2201)系を始めとする物質
群の結晶化を試みる。また、超伝導物質との
比較で、電荷の局在化傾向の大きい (Pr, 
Nd)2-xCaxCuO4 や反強磁性金属 La8-xSrxCu8O20
などの銅酸化物におけるダイナミクス研究
は重要であるが、単結晶を用いた測定自体が
これまでに行われていない。これらの結晶化
と量子ビーム実験にも取り組む。  
 
４.研究成果 
	 本研究の対象である銅酸化物高温超伝導
体の高品質単結晶の育成と、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
ペクトルの測定を通して、非常に多くの新し
い結果を得ることができた。また、ミュオン
スピン回転測定法、共鳴非弾性 X線散乱法を
利用し、静的磁気相関、スピン・電荷ダイナ
ミクスの包括的な研究を行った。代表的な成
果を以下にまとめる。 
 
(1) ホールドープ型超伝導体 
	 研究開始後すぐに、J-PARC に設置された
チョッパー分光器で La2-xSrxCuO4の純良大型
単結晶に対して中性子非弾性散乱実験を行
い、日本国内では初めて銅酸化物高温超伝導
体の 100meVまでの高エネルギー磁気励起を
捉えることに成功した。その後、結晶の増量、
分光器の整備を進め、300meV におよぶ全磁
気励起と階層構造を特徴付ける 50 meV付近
の磁気励起の詳細構造の把握を行うことに
も成功した。具体的には、磁気励起スペクト
ルはドーピングにより低エネルギー構造が
顕著に変化し、高エネルギー領域のスペクト
ルはほとんど変化しないことがわかり、さら
に、この変化を示す励起と変化を示さない励
起状態の起源は同じではなく、二つの異なっ
た起源からなる励起状態が重ね合わさって
いることを強く示唆する結果を得た。特に低
エネルギー磁気励起は、電子バンドの形状に
強く依存していることを指摘した。このこと
は、本研究において、世界で始めて低エネル
ギー磁気励起の系統的研究を成し遂げた
Bi2201 系に対する実験結果とも一致してお
り、磁気励起の起源はエネルギーとホール濃
度に依存することを指摘した。 
 
(2) 電子ドープ型超伝導体 
	 T’構造を取る電子ドープ型銅酸化物超伝導
体に対する磁気励起の研究を行った。共鳴 X



 

 

線非弾性散乱実験では、Nd2-xCexCuO4に対す
るマグノン励起の組成を調べ、Ce置換ととも
に磁気励起スペクトルのエネルギーバンド
幅が拡がることを明らかにした。同様な変化
は Pr1.4-xLa0.6CexCuO4 に対する中性子非弾性
散乱実験でも見ることができた（図 2）。また、
母物質 Pr1.4La0.6CuO4 に対する中性子散乱実
験で、磁気励起に対する還元アニール効果を
調べ、分散関係の変化は小さいものの、散乱
強度がアニールにより激減することを見出
した。これらの結果から、Ce置換効果とアニ
ール効果は動的物性に対して異なる効果を
与えることがわかった。特にアニールによる
散乱強度の減少は、スピン相関を反映する動
的構造因子の変化と捉えるだけでは説明が困
難で、スピン密度分布を反映した磁気形状因
子の変化である可能性が高いことがわかっ
た。実際、中性子回折実験で広い波数領域の
磁気形状因子を調べたところ、CuO2 面内の
形状因子にアニール効果が現れることを確
認することができた。スピン密度分布は電子
の波動関数を反映しているので、磁気励起ス
ペクトルの絶対値評価が、電子スピンの新し
い情報を得る方法となり得えることを示し
た。 

(3) 組成傾斜単結晶育成法 
	  (Pr,Nd)2-xCaxCuO4や三次元金属銅酸化物

La8-xSrxCu8O20など、大型結晶の作成が困難

とされていた系について1ccを越える結晶
の作成にも成功し、低温で長距離磁気秩序

が存在することを中性子散乱実験で明らか

にできた。Bi2201系については、ホール濃
度の異なる多数の結晶作成に成功し（図2）
、上述した組成依存性だけでなく、世界初

の高エネルギー中性子散乱実験も行った。そ

の結果、La2-xSrxCuO4で見られる磁気励起との

類似点、および、相違点を明らかにすること

ができた。超伝導体に共通する磁気励起は、

高エネルギー領域に存在しており、ドーピン

グによるダンピングの様相が異なることから

、超伝導に関与する磁気揺らぎは、短距離の

局所揺らぎである可能性が示唆された。これ

らの結果は同時に、組成傾斜単結晶育成法が

大型結晶作成の上で非常に有効であることを

示している。 
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図 2. 本研究で作成した、Bi2.4Sr1.6CuO6+δの大

型単結晶と、それを用いることで始めて得られ

た中性子非弾性散乱スペクトル。 

 
 

図 1. 磁気励起スペクトルの電子濃度依存性。
上から、x=0, 0.08, 0.16に対する測定結果で、
電子ドープにより励起スペクトルが高エネル

ギー領域に拡がることを明らかにした。 
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