
岡山大学・自然科学学域・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１５３０１

基盤研究(C)（一般）

2021～2019

銅酸化物高温超伝導体における新奇な電荷密度波の核磁気共鳴法による研究

Nuclear Magnetic Resonance study of the charge density wave order in the Cu 
oxide superconductor

８０３９７６４５研究者番号：

川崎　慎司（Kawasaki, Shinji）

研究期間：

１９Ｋ０３７４７

年 月 日現在  ４   ５ ２０

円     3,300,000

研究成果の概要（和文）：本研究は、既知の物質の中で室温超伝導に最も近い銅酸化物高温超伝導体における新
奇な電荷密度波秩序の起源解明を目的として核磁気共鳴（NMR）実験に取り組んだ。系統的なNMR実験から、高温
超伝導発現背景にこれまで信じられてきた「磁気揺らぎ」に加え「電荷揺らぎ」が重要であることを示す新しい
知見を得た。本研究成果を踏まえて今後電荷に着目した理論や実験研究の発展が期待出来る。さらに重い電子系
超伝導に関する研究も実施した。また、最近物性実験で注目されている新しい外部パラメータ「一軸ひずみ」を
NMR実験に導入することも目的の一つであったが、研究期間内に独自のピエゾ駆動型一軸ひずみセルの開発に成
功した。

研究成果の概要（英文）：We have conducted nuclear magnetic resonance (NMR) experiments to elucidate 
the origin of the novel charge density wave order in Cu-oxide (cuprate) superconductor, which is the
 most promising candidate for room-temperature superconductivity among known superconductors. From 
systematic measurements, we have obtained new findings that indicate the importance of "charge 
fluctuation" in addition to spin fluctuation, which has been believed to be the origin of 
high-temperature superconductivity. Based on our results, further developments of physics of the 
cuprate superconductivity in theoretical and experimental studies focusing on charge fluctuations 
are expected. Another purpose of the study was to introduce uniaxial strain, a new external 
parameter that has recently been the focus of much attention in condensed matter physics, into NMR 
experiments, and we succeeded in developing an laboratory-made piezoelectric uniaxial strain cell 
during the research period.

研究分野：強相関電子系

キーワード： 銅酸化物高温超伝導　核磁気共鳴　電荷密度波
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研究成果の学術的意義や社会的意義
「超伝導」は将来の脱炭素社会実現に向け有効な省エネ技術の一つであるが、室温超伝導物質がなく、超伝導利
用には低温寒剤など超伝導維持コストが普及を妨げている。銅酸化物高温超伝導体は室温超伝導最有力候補物質
であるが、超伝導発現機構は不明で室温超伝導開発指針もない。本研究は、銅酸化物の未解明電子状態「擬ギャ
ップ」の起源解明の鍵とされる電荷密度波秩序の研究を実施した。結果、銅酸化物の物理において重要と信じら
れてきた磁気揺らぎに加え「電荷」揺らぎが重要である証拠を得た。今後高温超伝導発現機構を考える上で電荷
に着目した理論や実験研究の発展が期待出来る。さらには将来の脱炭素社会実現に寄与できる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
1986 年の高温超伝導発見以来、銅酸化物においては母物質の反強磁性モット絶縁体へのキャ
リアドーピングで「反強磁性を抑制すると超伝導が発現する」ことが普遍的ルールとして知られ
ている。しかしながら、「擬ギャップ」と呼ばれる反強磁性と超伝導の背景電子状態の起源が未
解明のため、発見から 35年余経た現在も超伝導発現機構は不明である。 
高温超伝導は反強磁性に隣接して発現するため、これまでは電子の基本的性質の中でも「スピ
ン」に着目した研究が中心であった。ところが最近、我々のグループを含め、強磁場下の核磁気
共鳴（NMR）実験や放射光 X線実験によって反強磁性と超伝導の間に並進対称性を破る電荷密度
波（CDW）秩序が新たに発見された。その新奇性と共に、超伝導発現機構に解明に向け「スピン」
に加えて電子のもう一つの基本的性質である「電荷」の役割が注目を集めており、電荷に着目し
た実験が求められていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、単層型銅酸化物 Bi2Sr2-xLaxCuO6（Bi2201）超伝導体において系統的な 63,65Cu-NMR 実
験を実施し、銅酸化物における「新奇な CDW 秩序の起源」を調べることである。具体的には以下
の通りである。 
（１）CDW と銅酸化物におけるその他の主要電子状態である超伝導、反強磁性、そして擬ギャッ
プとの関連を調べること。 
（２）CDW と結晶格子の関係を調べるために電子状態の一軸ひずみ応答を調べること。 
（３）（２）を達成するため NMR 実験用に特化した独自仕様の一軸ひずみセルを開発すること。 
 
３．研究の方法 
 CDW 秩序と揺らぎに関する情報を得るために銅酸化物の基本的電子状態である反強磁性（不足
ドープ域）、超伝導（最適ドープ域）そして、擬ギャップの消失した過剰ドープ域の全てを網羅
する幅広いドープ量の Bi2201 単結晶を用いて強磁場（H = 13 T）下の 63Cu および 65Cu 核の核磁
気共鳴実験を実施した。具体的にはそれぞれの試料において 63Cu 及び 65Cu 核の核スピン格子緩
和時間(T1)を測定しそれらの比を取ることで銅酸化物における主要秩序の背景にある「磁気」揺
らぎと「電荷」揺らぎに関する情報を調べた。 
 
４．研究成果 
（1）重い電子系反強磁性超伝導体 CeRh0.5Ir0.5In5にお
ける f 電子の局在―遍歴クロスオーバーと反強磁性
量子臨界点で最適化された異常なギャップレス超伝
導状態の発見。 
銅酸化物の「電荷密度波」研究で蓄積してきた電荷
の情報を調べるノウハウを用いて重い電子系反強磁
性超伝導体 CeRh0.5Ir0.5In5 において極低温高圧下の
115In 核四重極共鳴（NQR）実験を実施した。 
その結果、重い電子系化合物において半世紀に渡る
未解決問題であった「f電子の局在―遍歴クロスオー
バー」を観測することに初めて成功し、クロスオーバ
ーと反強磁性量子臨界点の関係を明らかにした。 
さらに、反強磁性量子臨界点の超伝導状態において
異常な残留状態密度の増大を示すギャップレス超伝
導状態を発見した（図１）。量子臨界点での残留状態
密度は 96%に達すると同時に量子臨界点では最高超
伝導転移温度 Tc = 1.4 K を示す。このような高い残
留状態密度での超伝導状態は既知の通常金属で見ら
れる s 波スピン一重項超伝導や、母物質である
CeRhIn5の圧力誘起超伝導及び銅酸化物で見られる異
方的 d 波スピン一重項超伝導状態でも説明出来ない異常な超伝導である。我々はこの異常なギ
ャップレス超伝導の起源として、奇周波数 p波一重項超伝導状態を提案した。 
 
(2)単層型銅酸化物高温超伝導体 Bi2201 における電荷揺らぎの同定。 
 銅酸化物の物理の舞台は、結晶構造に含まれる「CuO2面」である。これまで CuO2面内では、反
強磁性や超伝導発現の背景電子状態として「磁気揺らぎ」が支配的であると信じられてきた。本
研究では、系統的な NMR 実験から、CuO2面内には磁気揺らぎに加えて「電荷揺らぎ」が存在する
ことを見出した。図 2に本研究で得られた Bi2201 の電子相図を示す。本研究で初めて銅酸化物
の相図の特定の領域で電荷揺らぎが支配的になることがわかった（図 2青色の領域）。一つは不

図 1.(a)CeRh0.5Ir0.5In5の圧力-温度
相図。(b)T = 0.3 K での残留状態密
度の圧力依存性。 



足ドープ域の磁場誘起 CDW が発現する領域で、これ
は CDW の前駆現象と考えるのが自然である。もう一
つは過剰ドープ域の擬ギャップが閉じる終点付近
である。これは擬ギャップが閉じる際の臨界現象と
関連すると考えられる。擬ギャップの起源を考える
上で重要な発見である。 
 
(3) Bi2201 超伝導体の CuO2面内ひずみ応答の研究。 
  Bi2201 超伝導体の磁場誘起 CDW が発現する不足
ドープ超伝導体と Tcの最も高い最適ドープ超伝導
体において、ゼロ磁場においてそれぞれの超伝導の
ひずみ応答を調べ比較した。その結果、磁場誘起 CDW
や電荷揺らぎが支配的な不足ドープ超伝導体の方
が、ひずみに対して顕著に超伝導が抑制されるこ
とがわかった。類縁物質である YBa2Cu3O7における
先行研究では磁場に加えて面内一軸ひずみでも
CDW が発現することが指摘されており、本研究で得
られた不足ドープ域の顕著な超伝導の抑制は、磁
場ではなく一軸ひずみで CDW が増強された結果超
伝導に不利に働いたと考えられる。 
 
(4)NMR 実験用一軸ひずみセルの開発 
 本研究期間を通じて NMR 実験に最適化したピエゾ駆動型一軸ひずみセルの開発を行った。複
数の仕様で試作と試運転を重ねた結果、仕様を決定し研究期間内に完成仕様のセルを量産する
に至った。 
 
本研究で得られた研究成果、「重い電子系における局在―遍歴クロスオーバー」と「銅酸化物
高温超伝導体における CuO2面内電荷ゆらぎ」は、いずれも強相関電子系において長らく観測に
かからず謎とされてきたものである。両物質系とも世界的に注目度が高く、本研究成果は広く関
心を集めるものと考える。今後、本研究成果と理論研究の協働により、強相関電子系を代表する
銅酸化物高温超伝導や重い電子系超伝導の理解が進むことが期待される。また本研究で開発し
た NMR 実験用一軸ひずみセルを用いて、特に「対称性の破れ」が重要な系において人工的な対称
性の破れ（結晶ひずみ）を新しいパラメータとして導入し、物性実験研究の新領域を開拓し発展
させていきたい。 
 
 
 
 
 

図 2. 本研究で得られた Bi2201の相図。
青色の領域で電荷揺らぎが支配的にな
る。黄色の領域は電荷揺らぎと磁気揺ら
ぎが共存している。 
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