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研究成果の概要（和文）：J-PARC の強度と合わせ、多重エネルギーの中性子を活用することに

より、装置性能を格段に高度化させた、従来の 100 倍高性能の中性子散乱実験装置｢四季」を実

現する。これにより、エネルギー問題等の切り札とされるが、発見された 20 世紀以来今日にお

いても物性物理学の極めて困難かつ重要な高温超伝導機構の解明を推進する。

研究成果の概要（英文）：We are aiming at realizing a state-of-the-art neutron spectrometer,
4SEASONS, with a 100 times higher performance, by utilizing multi-energy neutrons and
high intensity of J-PARC neutron source. We will challenge to elucidate the mechanism
of the high-Tc superconductivity on 4SEASONS, which is one of the most difficult subject
in the solid state physics since 20 century on the discovery.
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直接経費 間接経費 合 計

平成 17 年度 88,200,000 26,460,000 114,660,000

平成 18年度 230,100,000 69,030,000 299,130,000

平成 19年度 271,900,000 81,570,000 353,470,000

平成 20年度 19,400,000 5,820,000 25,220,000

平成 21年度 22,100,000 6,630,000 28,730,000

総 計 631,700,000 189,510,000 821,210,000

注：本計画は J-PARC の稼働の遅れもあり、平成 22 年度まで延伸した。
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１．研究開始当初の背景
【背景】
1986年に発見された酸化物高温超伝導の機

構解明は、今日においても物性物理学の極め
て困難かつ重要な研究課題の一つである。超
伝導二次元面の銅原子が有するスピン1/2の
存在が、それまで知られてきたBCS超伝導機構
と全く異なる可能性を予見させ、異常な物性

を示すとともに、多くの理論の展開を誘発し
た。その結果、電荷-スピンの分離を伴う量子
効果が超伝導機構の一つと考えられてきた。
その後の多くの研究により、物質の種類には
関係なく、砂時計型と呼ばれる奇妙な磁気励
起が観測されており、超伝導の起源と深く係
わっているものと考えられている。酸化物高
温超伝導がこれまでの超伝導と異なる点は超
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伝導の対称性がd波的であることであり、その
根元を知ることこそが機構解明の鍵を握って
いると言ってよい。ところが、この対称性は
電荷-スピン相互作用によっても、異方的な電
子-格子相互作用によっても生じ得る。従って、
電子間相互作用を媒介する磁気相互作用（磁
気励起）とフォノンダイナミクス（格子運動）
の全貌を明らかにし、いかなる波数-エネルギ
ー空間での励起（相互作用）が超伝導を生み
出しているのかを知ることこそが、超伝導機
構解明に最も重要な課題である。しかしなが
ら、両励起ともに量子効果によってエネルギ
ー-波数空間に広範に広がる励起現象である
ためにシグナルが微弱であり、その詳細な観
測は非常に困難である。パルス中性子はこの
ような大域にまたがる微弱な励起現象を一挙
に観測しうる最も有効な研究手段の一つであ
り、これまでも高温超伝導研究で大きな役割
を持ってきた。しかし、従来のパルス中性子
源としてはそれまで最強の中性子強度をもつ
英国ラザフォードアップルトン研究所
(RAL)・ISIS施設に設置されたMAPS分光器を利
用してもなお、その詳細の観測には限界があ
った。茨城県東海村に2009年に完成した大強
度陽子加速器研究施設（J-PARC）の大強度中
性子源（JSNS（1MW））はRAL・ISIS施設の6
倍の中性子強度を実現する。しかし、線源の
強度が6倍増大するだけでは同研究の飛躍的
進展は望めないと考えるに至った。
画期的な展開のためには１００倍高性能の

装置が必要である。一方、本研究の終盤であ
る2008年に発見された鉄系超伝導体において
も磁気的相互作用の重要性が指摘され、両物
質系の比較研究が重要であることから、研究
対象として取り入れることとなった。

２．研究の目的
本研究計画の主目的はJ-PARC大強度パルス

中性子源（出力 1MW）を利用した酸化物高温
超伝導の機構解明の推進であり、具体的には
以下の三項目について精力的に研究を遂行す
る。
(1) 従来世界最高性能のISIS施設（出力
160kW）のMAPS分光器よりも中性子強度が2桁
強い実験装置（4次元空間中性子探査装置、略
称：「四季」）を実現する。
(2) 異常な磁気励起、フォノン異常現象を3
次元の波数空間およびエネルギーからなる4
次元空間で詳細に観測することにより酸化物
および鉄系高温超伝導機構の解明を飛躍的に
推し進める。
(3) 高品質かつ十分な量の単結晶試料の準備
を行い、装置利用が開始されると同時に組織
だった研究チームにより的を絞った観測点で
の集中的な実験を推進する。

３．研究の方法

（１）「四季」の建設
これまでの１００倍高性能な革新的装置の
建設を大きな目標に据え、装置の概念設計、
建設を進めた。概念設計、性能シミュレーシ
ョン、基本仕様の検討は 2005 年～2006 年に
かけ進められた。事象判別計測データ集積系
の開発を高エネルギー加速器機構の研究者
と協力して進めた。膨大なデータを取得する
本装置にとって解析ソフトウェアーの開発
はこの上なく重要であり、英（ISIS 施設）米
（SNS 施設）韓国(HANARO 施設）の研究者と
協力して進めた。また、大面積の検出器が必
要であることから、これについては、民間企
業との協力で進めた。高性能中性子集光系
(スーパーミラーガイド)の開発も含め、四季
の建設の全般については日本原子力研究開
発機構のメンバーによってなされた。
一方、散乱真空槽(1 億円相当)の建設におい
ては、北京オリンピックの余波で鋼材の価格
が暴騰し、企業との契約が一時期うまくゆか
ず、予算の一年延伸を招いた。
さらに、チョッパーの開発については、検討
開始後数年後に判明したことだが、国内の企
業に十分な技術力がなく、SNS 施設で開発し
たチョッパー本体に、本研究独自設計のロー
タを取り付けたものを SNSの協力により導入
することができた。一方、高速中性子バック
グラウンドを削減する T0 チョッパー開発に
ついては、国内企業との協力で進めたが、新
たな技術であることもあり、その安定稼働は
2010 にようやく実現した。
このように、多くの紆余曲折はあったものの
以下の成果で述べるように、初期目的の１０
０倍の高性能装置を完成することができた。
（２）単結晶資料の育成
東北大金研グループはレーザーFZ 炉の装置
の導入がなされ、それまで、作成が困難であ
った (La,Ba)2CuO4や(La,Sr,Ca)2CaCu2O6系の
単結晶の育成に成功している。また、新たに
超伝導転移温度の高い Bi2201 系の大型単結
晶の育成にも成功した。これらにより、超伝
導体の磁気励起やフォノンの研究を、新しい
物質系で行える環境が整った。
また、原子力機構の試料作製グループは 2008
年の鉄系超電導材料の発見に伴い、同系列の
試料作製に進んだ。
（３）中性子散乱実験
本研究が開始され、2009 年に四季分光器が稼
働するまでの間、国内外の実験施設や放射光
施設の利用を進めた。また、J-PARC のパワー
が１００ｋWになった2009年 12月ごろより、
四季分光器を利用し、本研究メンバーによる
研究を推進した。2009 年には J-PARC の不調
等もあり、十分な実験時間が取れなかったた
め、本計画を一年延伸した。2010 年 12 月よ
り、J-PARC は２２０ｋWで稼働することとな
り、本研究が本格的に進められる状況となっ



たが、2011 年 3 月の大震災により、稼働がス
トップした状態である。2011 年 12 月からの
再稼働のための復旧作業が現在進んでいる。
（４）研究会の開催
装置の建設、研究の進捗に応じ、適宜国内外
の研究者を交えた研究会を開催し、その方向
性を一つ一つ検討し進ませた。

４．研究成果
（１）100倍性能分光器の実用化
第一の目標でもあった従来の同種の中性子

実験装置（具体的には英国ISIS施設のMAPSチ
ョッパー型分光器）に比べ２桁高性能の装置
「四季」の実現を果たした。J-PARC自身によ
る強度の増加に加え、これまでにない独創的
かつ革新的設計思想に基づく高性能装置の実
現を遂行した。そのために、
１）高強度減速材（結合型減速材）の利用、
２）中性子集光系の最適化、３）多重入射エ
ネルギーの利用が採用された[8]。
分解能を損なうという偏見から、これまで

同種の装置では採用されてこなかった結合型
減速材を初めて採用し（対MAPS比２～１０倍）、
さらに、最適化された高性能集光系を採用し
た（対MAPS比２～５倍）。さらに測定効率を
何倍にも上げるために多重入射エネルギー計
測手法の実現を世界で初めて実現した（対
MAPS比４～５倍）。新型計測電装系の開発、
事象分別計測手法（イベントレコーディング）
を開発した。これにより、J-PARCの１MW（ISIS
の１６０ｋW）がもたらす６倍の比強度と合わ
せると、実に１００倍以上の性能を実現でき
ることを実証し、実用化した。
上記の装置および測定手法の技術革新は当

該分野に多大なインパクトを与えた。発表学
術誌[11]ではエディターズ・チョイスを得る
と同時に、関連新聞 [科学新聞] にも掲載
された。さらに2011年度文部科学大臣表彰候
補としても取り上げられているところである。
そのうえ、海外の大型施設（ISIS施設）が同
手法を採用決定、欧州計画（ESS計画、約2000
億円の計画）でもその採用検討がなされるほ
ど大きな波及効果をもたらした。
一方、ヘリウム３を利用した中性子偏極技

術開発については、本研究でその開発を進め
たのち、JST のプログラムにより、開発がよ
り一層推進され、現在、世界レベルの偏極率
を達成することに成功している[6]。また、
上記の多重入射エネルギー手法の実用化か
らもわかるとおり、マジックチョッパーの原
型機は非常にうまく作動し、さらなる高度化
が現在進行している。

（２）高温超伝導物質の中性子散乱研究
[15]

① 銅酸化物高温超電導体の研究

１）ホールドープ系の広領域磁気励起[24]
超伝導相に特徴的な砂時計型磁気励起が半
導体相で存在し、高エネルギー側でスピン波
励起へと移行することを明らかにした。さら
に、スピン波の強度は、特定のエネルギー以
上で大きく減少し、このエネルギーが銅酸化
物超伝導で最も大きな問題である、擬ギャッ
プエネルギーに対応している可能性が高い
ことを示した。また砂時計型の上部励起と下
部励起を分けるエネルギー（wcross）が超伝導
転移温度と同様なドープ量依存性を示し、最
適ドープ領域近傍で、擬ギャップエネルギー
と同程度になることがわかった。またこれよ
り過剰ドープ領域では、超伝導転移温度の低
下と共に磁気散乱強度が減少することを明
らかにした[21]。Ｘ線コンプトン散乱で、こ
の領域でのホールの軌道状態を調べた結果、
過剰ドープ領域では超伝導には寄与しない
別の電子軌道が発生し、電荷不均一状態を形
成する可能性が高いことを示した[1]。
２）不純物効果
銅サイトを別の 3d 遷移金属元素で置換し、
超伝導と磁性や構造の関連を系統的に調べ
た。特に Ni 置換では、ホールを強く束縛し、
Ni3+(s=1/2)に近い状態を導入できることを、
中性子散乱と、Ｘ線吸収端近傍のスペクトル
解析から明らかにした。これにより、CuO２面
上で、Cu2+の s=1/2 のネットワークを保った
まま、価数の異なる不純物効果を初めて調べ
た[14,19,22,23]。
３）電子ドープ系の広領域磁気励起
パルスと定常中性子散乱による広いドープ
量とエネルギー領域での実験を行った。その
結果、ホールドープ系の砂時計型磁気励起と
は質的に異なる、階層的磁気励起が観測され、
この系の電子ドープ前の基底状態が何かに
ついての新たな基本的問題が浮かび上がっ
てきた[18,25]。
４）単結晶育成
Bi2201 系、La2126 系など、結晶化が困難な
銅酸化物の大型結晶育成に成功し、中性子散
乱による初めて研究を展開できた。特に鉛を
含まない Bi 系において新しい手法で大型単
結晶育成を行い、中性子非弾性散乱で初めて
磁気信号を捉えた。この手法により、今まで
中性子分光研究が行えなかった、非等価な
CuO２面を持つ多層系の単結晶育成への道筋
ができた。

② 鉄砒素高温超伝導体の研究
本研究の鉄砒素高温超伝導体の研究は発展
的に JST のプログラムによっても採択され、
その研究が強く推進されることとなった。
本研究では、鉄砒素高温超伝導体のなかで最
も高い転移温度をもつ LaFeAsO1-xFxを研究し
た。高い転移温度をもつ超伝導体では磁気散
乱強度は母相とほとんど変わらないが、オー



バードープの低い転移温度の超伝導体では、
その磁気散乱がなくなった[7]。これはフェ
ルミ面のネスティングがスピン揺らぎに重
要なことを示唆する。これは、銅酸化物超伝
導体と共通する超伝導の本質と考えられる。
また、スピンレゾナンス・ピークが鉄系にお
いても普遍的に観測され、そのエネルギーEres

は銅酸化物高温超伝導体同様転移温度と同
様によくスケールすることがわかった[9]。
またノードをもち、Tc が 30K と比較的高い
BaFe2As1.3P0.7でも、同様に大きなスピンレゾ
ナンスが観測された。このことは、大きなス
ピンレゾナンスが高い Tc と相関しているこ
とを示している[2]。
これらの成果は、国内外での招待講演（国際
会議 3件、国内会議等 3 件）、依頼された解
説記事（海外 1件、国内 1件）といったイン
パクトがあった。

③ これらの結果は、どのように銅酸化物、
鉄系超伝導機構解明に貢献したか？
本研究は、広いエネルギー空間の磁気励起

を、非超伝導相を含む広いドーピング領域で
全体像を捉えることで、異なるエネルギース
ケールと性格の異なる励起が超伝導に関わ
っていることを明らかにした。さらに類似の
磁気励起が鉄ヒ素系でも観測され、この多面
的、階層的磁気励起がどのように発現し、超
伝導に関わっているかが残された機構解明
に本質的で重要な課題である。「四季」の本
格稼働によって、この課題が解決できると期
待される。
このような多面性の発見は、銅酸化物や鉄化
合物系での超伝導機構は、単一相互作用のみ
を考えたのでは不十分で、多自由度が絡んだ
機構であることを示唆しており、従来の単一
機構を基礎とする研究に大きなインパクト
を与えると考えられる。

（３）四季の利用公開
四季分光器の高性能ぶりは国際的にも非常に
高く評価されたこともあり、国内外研究者か
らの強い要望もあり、本研究終盤においては、
実験時間の約５０％については内外の研究者
に対してもその利用を公開し（研究内容を超
伝導機構に限定し、J-PARCの課題公募により
募集した。）、多くの優れた成果を得ることが
できた。[4,5] 今後の四季の本格的稼働によ
り、多くの優れた成果が創出されることは間
違いない。
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