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研究成果の概要（和文）：銅酸化物系への電子添加量に伴い、超伝導対称性が変遷する可能性を、非弾性散乱実
験により調べた。その結果、格子振動の特徴的な振動数低下現象や、その組成依存性、また、磁気励起スペクト
ルの詳細な構造と温度変化の測定に成功し、Cooper対形成を媒介する準粒子励起の特徴的な変化を明らかにし
た。これらは超伝導秩序変数の対称性や振幅を求める上で直接的は情報であり、超伝導転移に伴う電子状態の再
構成理解する上で重要な結果が得られた。

研究成果の概要（英文）：We performed inelastic neutron scattering (INS) and inelastic x-ray 
scattering (IXS) experiments to investigate a possible changeover of the superconducting gap 
symmetry due to electron doping ratio into the 214 type cuprate system. Phonon branches exhibit 
characteristic softening at low energy region below a certain energy, thought to be the 
superconducting gap. The temperature dependence can be consistently understood with a d-wave gap 
formation, having amplitude at around q = (pi, 0) and nodes along (pi, pi) direction, on the Fermi 
surface of this system associating with the superconductivity. In addition, the INS with chopper 
spectrometer effectively showed that the magnetic excitation exhibits paramagnon behavior and 
no-change against temperature change around the superconducting transition temperature on its energy
 spectra. These results will lead to open the way for studying the gap symmetry owing to directly 
observing the quasi particle excitations.

研究分野：強相関系超伝導、中性子・放射光実験
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
銅酸化物系にみられる超伝導の特徴は、母相であるMott絶縁相に電子を注入しても正孔を注入しても、絶縁相近
傍の金属領域において、高い転移温度を持って発現する点である。しかし、超伝導状態を含めた相図上の電子正
孔対称性は、いまだ自明ではない。本研究結果は、準粒子励起の振る舞いを解明するものであり、電子濃度の変
化に伴う超伝導状態の微視的共存・競合状態の理解に資する。さらには、種々エキゾチック超伝導の発現機構と
密接に関連する、量子臨界点近傍における普遍的な振る舞いの解明につながるものと期待している。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
銅酸化物系、鉄砒素系、重い電子系などのエキゾチック超伝導系に共通の特徴は、スピン自由

度の秩序相に超伝導相が隣接している点である。この相境界近傍（いわゆる量子臨界点近傍）で

は、磁気秩序と超伝導の微視的共存状態がしばしば出現し、秩序状態と競合しないギャップレス

超伝導状態の実現が、普遍的な性質として注目されている[1]。このような、相境界近傍の振る舞

いはエキゾチック超伝導の発現機構において本質的に重要であり、その理解のためには、運動量

—エネルギー空間における準粒子励起（磁気励起や格子振動等）の詳細な観測が重要である。 
	 複数の相互作用が拮抗した強相関電子系で生じる銅酸化物高温超伝導は、エキゾチック超伝

導体の代表格である。銅酸化物系にみられる超伝導の特徴は、⺟相である Mott絶縁相に電⼦を
注⼊しても正孔を注⼊しても、絶縁相近傍の⾦属領域において、⾼い転移温度を持って発現する
点である。しかし、その超伝導状態は未だ解明されていない。電子添加型超伝導体では、組成変
化あるいは温度低下に伴って、超伝導ギャップの対称性が d波から s波に変化することが複素伝

導度測定による磁場侵入長から示されている[2]。このことは、超伝導の引き金となる引力が、磁

気揺らぎから格子振動に変化することを示唆しており、超伝導発現機構の理解には、まさに、こ

の複雑に絡んだ相互作用同士の関係を明らかにすることが重要であることを示している。そし
てこれは、近代物性物理学の課題でもある、電荷添加した Mott絶縁体における相図上の電⼦正
孔対称性の理解のためにも、重要な課題である。 

 
２．研究の目的 
	 Pr1-xLaCexCuO4 等の電子添加型や、関連物質となる正孔添加型銅酸化物高温超伝導体ついて、

超伝導発現に寄与する磁気励起や格子振動と行った準粒子励起の構造と組成・温度変化を実験

的に明らかにする。実験手法としては、広域運動量―エネルギー空間にアクセス可能な非弾性散

乱実験により行う。得られる結果は、銅酸化物系の電子相図上におけるキャップ関数の理解に還

元していく。また、超伝導発現機構における複数準粒子の協調・対立関係という新しい視点を確

立し、異なる超伝導状態の微視的共存・競合状態との関係を解明する。特に量子臨界点近傍では、

銅酸化物高温超伝導体のみならず、鉄系超伝導体、有機物系や重い電子系など、種々のエキゾチ

ック超伝導体に普遍的な特徴が出現するように思われる[1-4]。本研究は、銅酸化物系の理解を通

じて、エキゾチック超伝導におけるギャップ関数の発達を直接的に観測する実験手法を開拓す

るきっかけを与え、量子臨界点近傍の物理の理解に資する手法を確立する、といった発展的な目

標も見据える。 
 
３．研究の方法 

d 波超伝導、s 波超伝導の起源として、それぞれ磁気揺らぎ、格子振動が有力な候補として挙

げられる。そこで、超伝導状態の変化を調べるために、これらの組成依存性を調べることが重要

となる。本研究では、主に電子ドープ型銅酸化物高温超伝導体 Pr1-xLaCexCuO4の単結晶試料を育

成し、中性子・放射光 X線非弾性散乱実験で、これら準粒子励起の詳細の観測を行なった。 
格子振動の測定 
	 格子振動が媒介する s波超伝導が実現すれば、音響フォノンの長寿命化を反映した、ピーク

の尖鋭化が超伝導ギャップエネルギー以下で期待できる。このような励起構造の変化は、ギャッ

プ関数の性質を議論する上で本質的な情報をもたらすことが、BCS 超伝導体 Nb3Sn の中性子実

験などから知られている[5]。本研究では、中性子実験とともに、X 線非弾性散乱実験も行なっ
た。これらは、フォノンに関する動的構造因子の観測において、互いに相補的な関係にある。こ

れらの手法の大きな違いは、X 線非弾性散乱がフォノンに対してのみ感受性を有していること



である。量子臨界点近傍では、磁気励起もフォノン励起も低エネルギーに観測される可能性があ

る。加えて、対象とする PLCCOにおいては Pr原子由来の低エネルギーの結晶場励起が観測さ
れる可能性がある。このため、X線非弾性散乱はフォノンに着目した研究を行う上では有効な測
定手段であるといえる。 
格子振動の測定 
正孔添加型同様に、電子添加型でも、最適ドープ組成において、磁気共鳴ピークの存在が議論

されている[3]。磁気共鳴ピークは、準粒子励起スペクトル上のギャップエネルギー 2D 近傍に出

現するピーク構造で、超伝導転移によるスピンギャップの出現とともに、中性子非弾性散乱で観

測可能である。磁気共鳴ピークは、コヒーレンス因子に由来すると考えられているため[6]、ギャ

ップ関数の対称性に敏感であり、銅酸化物超伝導体においては磁気揺らぎを起源とする d 波対

称性状態を反映する。一方で、上述の通り、Pr 元素を含む系においては結晶場励起のため、ピ
ーク構造を識別するにあたって誤認識を誘発する危険性もある。本研究では、電子添加型銅酸化

物における磁気共鳴ピークの存在を明らかにするために、チョッパー型分光器を用いた非弾性

散乱実験をおこなった。 
なお、実験は、パルス中性⼦施設 J-PARCや⼤型放射光施設 SPring-8に加え、海外原⼦炉施設
（⽶国、オーストラリア）において⾏なった。	
	

４．研究成果	

⾮弾性 X線散乱実験を⾏い、PLCCO x = 0.12および x = 0.16試料の格子振動の温度変化の測

定に成功した。Q = (4, 0, 0) から、dQ = (0, q, 0) 方向に伝播する横波音響振動の分散関係を Tc 上

下で比較したところ、非常に微小ではあるものの、低温でフォノンの振動数が低下することを発

見した。この振動数の低下は、x = 0.12については、フォノンのエネルギースケールにして w = 

5 meV 程度を境に見られることがわかった。一方、x = 0.16については、振動数低下は w = 10 

meV 程度を境にして起こることも観測できた。角度分解光電子分光実験の報告によると、

PLCCO x = 0.11の超伝導転移に伴い、 (p, 0) 近傍で振幅を持つ d波的なギャップが電子系に見

られる [7]。(p, 0) 近傍のギャップは、準粒子励起に w = 5 meV 程度の影響をもたらすものと見

積もられ、x = 0.12においては、同様のエネルギーから振動数低下が生じたものと捉えられる。

一方で、x = 0.16においては、より高いエネルギーから、格子振動数の変化が現れている。超伝

導転移温度は、Tc = 20 K と、x = 0.12のものより低く（25 K）、つまり結合エネルギーも低く見

積もられる。結合機構が根本的に変化していることも期待できるが、例えば、電子添加系におい

ては超伝導秩序変数に関連する擬ギャップ問題は特には議論されていないようであり、いずれ

にせよ、今回発見した軟化現象の起源は、現時点で自明ではない。 

また、非弾性中性子散乱実験を行い、電子注入型高温超伝導体 PLCCO x = 0.12の磁気励起の

温度変化の詳細な測定に成功した。本系の磁気励起は、スペクトル強度が w = 0 meV から瘤状

構造を持って立ち上げる構造を持ち、いわゆるパラマグノンとなっていることが示された。特に 

T = 50 Kより高い温度では強度が減少するが、一方で超伝導転移温度 Tc = 25 K上下では特徴的

な変化は観測されなかった。 

本実験で得られたギャップレスな磁気励起スペクトル構造は、PLCCO x = 0.11 における電子

系のギャップが (p, p) 方向にノードを持つことと整合して理解できる。加えて、Tc 上下で磁気

励起スペクトルが顕著な変化を示さなかった結果は、超伝導転移に伴う共鳴ピーク構造の出現

を意味せず、従来の議論の見直しを迫る結果と考えられる。 

 



本研究によって、今回明らかになった準粒子励起の振る舞いは、電⼦系との密接な関係を⽰唆
する結果であり、銅酸化物⾼温超伝導体の相図上における超伝導ギャップ関数の変遷を調べる
上で重要であると考えられる。引き続いて、相図全体にわたる研究を計画中であるが、政治的背
景による国内外の原子炉施設の稼働状況や感染症予防措置のため、遂⾏が順調とはいえない状
況になっている。系統的な実験を重ね、慎重な議論を尽くしていく予定ではあるが、現時点で得
られた結果にいても成果公表を図る。 
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