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研究成果の概要（和文）： 

 

高温超伝導は固体物性研究の中で最も魅力的な研究テーマの一つである。その機構の解明を目

指し、中性子散乱実験によるスピンや格子の運動を調べた。数々の超伝導体に対する実験結果

から、スピンの揺らぎには、少なくとも二種類の素性が異なると考えられる特徴があることが

判明した。高温超伝導発現におけるスピン揺らぎの役割を理解するためには、多成分揺らぎの

中から共通するスピンの特性を抜き出すことが重要である。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 

High transition temperature superconductivity is one of the most attractive issues in the 

solid-state physics. In the preset study, spin and lattice dynamics were investigated by 

means of neutron-scattering techniques with the aim of elucidation of high-Tc mechanism. 

From the results obtained for various superconductors, it was revealed that two types of 

spin fluctuation exist in the superconducting system. Therefore, to understand the role of 

spin fluctuations for the high-Tc superconductivity, it is important to extract the universal 

feature from an entire spin fluctuation spectrum showing a multiple structure.  
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１．研究開始当初の背景 

高温超伝導の機構解明は強相関電子系の中
心的な研究テーマである．超伝導は二次元
CuO$_2$面で起こるため，その発現には銅ス
ピン間の反強磁性磁気相関が重要であると
考えられるが，一方で，フォノンの役割の重
要性を示唆する実験結果が最近相次いで報
告されている．そのため，電子対形成の起源
が何であるのかという議論が，現在も世界的
に継続して行われている．超伝導発現に寄与
する相互作用を明らかにするには，広いエネ
ルギー・波数空間での励起状態を調べること
が重要}であり，これまでに申請者が属する研
究グループでは，中性子散乱によってスピン
や格子のダイナミクスを調べ，”砂時計型分
散”として知られる磁気励起スペクトルや，
磁気揺らぎに関する電子・ホール対称性，ま
た，特定のフォノンの異常なソフトニングの
発見など，超伝導機構を考える上で重要な実
験結果をもたらしてきた．これら研究が成功
した背景には，測定精度の向上のみならず，
結 晶 化 が 困 難 だ と 言 わ れ て い た
La2-xBaxCuO4 や Pr1-xLaCexCuO4 (PLCCO)

の良質で大きな結晶が，申請者らにより作成
されたということがあった．しかし，中性子
散乱による系統的研究の対象となる物質は，
数々ある超伝導物質の中で，現在でも
La2-x(Sr,Ba)xCuO4, YBa2Cu3O6+ (YBCO)，
及び PLCCO に限られており，上述の磁気励
起や格子振動の特異な状態が超伝導の発現
と普遍的に関わることなのか否かなど，解明
すべき問題は多く残っている．その要因は，
大型結晶の作成が一般的には難しいにも関
わらず，現状の中性子散乱実験では多量の試
料を必要とするからである．この状況を打開
して研究を推し進めるため，対象となる物質
群を如何に増やすかということに，現在，世
界中の中性子散乱グループが取り組んでい
る． 

 

 

２．研究の目的 

銅酸化物高温超伝導の研究において，スピ
ンや原子の二体相関関数を時間的，空間的
に観測できる中性子散乱は，超伝導機構に
直結すると考えられるスピンや格子のダイ
ナミクスを知る強力な実験手法である．し
かし，測定には少なくとも 0.1cc オーダー
の単結晶が必要であり，大型結晶の育成の
困難さによって中性子散乱による系統的研
究が阻まれている．申請者はごく最近，組
成傾斜試料を活用した高温超伝導物質の結
晶 育 成 を 試 み ， 1cc を 越 え る
Bi2Sr2-xLaxCuO6+単結晶や，二層物質であ
る La1-x(Sr,Ca)xCaCu2O6+の大型単結晶の
作成に相次いで成功した．本研究では，こ
れら新規超伝導物質のスピンやフォノンの

ダイナミクスの特徴を明らかにすることで，
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
明に貢献することを目的とする．また，こ
の結晶作成法を確立し，超伝導研究の対象
となる物質群を増やすことに取り組む． 

 

３．研究の方法 

 
本研究では，申請者が開発した組成傾斜試料
を利用した新たな結晶育成の方法により，こ
れまで中性子散乱実験が行われていない系
の単結晶育成を行う。作成できた飼料につい
て系統的（広いエネルギー・運動量範囲，広
い組成範囲）な中性子散乱研究を行うことを
研究の方法とした．対象とする
Bi2Sr2-xLaxCuO6+は元素置換により広い組
成範囲での物性測定が可能な系であるが，こ
れまで系統的な中性子散乱実験は皆無であ
る．従って，これまでに詳細がよく調べられ
ている La2-xSrxCuO4系の結果との比較により，
磁気相関やフォノンの組成依存性，結晶構造
に依存しない一般的性質に関する知見が得
られる．  
また，ARPESや STM/STS，SR，NMRなど他の
測定手法による研究とも連携し，中性子散乱
研究の過程で得られる結果を大局的な立場
から総合的に考察する．試料評価や中性子散
乱実験の結果は，より高品質の結晶や新しい
系の結晶育成にフィードバックする． 
 
 
４．研究成果 
 

Bi2+xSr2-xCuO6(Bi2201)ホール濃度の異なる

試料に対して中性子散乱実験を行い、この系

の低エネルギー磁気相関のホール濃度依存

性の詳細を明らかにできた。不足ドープ組成

で観測される格子非整磁気揺らぎの非整合

度はドーピングに対してほぼ直線的に変化

し、典型的な超伝導であるLa2-xSrxCuO4につ

いてこれまでに報告されている結果と定性

的に一致することが判明した。従ってホール

ドープ超伝導体では、非整合磁気相関の存在

が一般的特徴である可能性が高い。また、希

薄ドープ組成では磁気空間変調の方向が変

化していることも見いだした。一方、Bi2201

系は電子状態が活発に調べられているが、磁

性の研究がこれまでほとんどないために両

者の関係が不明であった。今回、高エネルギ

ー 中 性 子 散 乱 実 験 を 行 っ た 結 果 、

La2-xSrxCuO4で見られる磁気励起の多重構

造はBi2201系では確認できず，同じ単層構

造の超伝導体でも磁気励起に違いがあるこ

とがわかった．両系で見られる特徴的な低エ



 

 

ネルギー励起の組成依存性も含めこれら違

いは，磁気励起の多重構造のエネルギー特性

が，ドーピングによって局在スピン系から遍

歴電子系への特徴に移り変わると考える事

でうまく理解できることを指摘した． 

電子ドープ銅酸化物の反強磁性磁気秩序相

では、~80meV までの磁気励起スペクトルの

組成依存性が非常に小さいことも大型結晶

を用いた中性子散乱実験でわかった。このこ

とは超伝導相の低エネルギー領域で見られ

る顕著な組成依存性とは定性的に異なって

おり、電子ドープによる磁気相関の変化に量

子臨界点が存在する可能性がある。また、新

奇超伝導体である Fe(Se1-xTex)系の結晶育成

を海外グループとの共同のもとで行い、良質

の結晶を得ることにも成功している。この系

に対する磁気相関の研究も進めており、電子

軌道との相関を示唆する異常な異方的磁気

揺らぎを観測することもできた。 

ま た ， 電 子 ド ー プ 型 銅 酸 化 物
Pr1.4-xLa0.6CexCuO4では，電子ドープされた反
強磁性磁気秩序相の励起スペクトルは，ドー
ピングが進んだ領域でもスピン波分散に似た
特徴を持つことを示した．超伝導相では特異
な形状の磁気励起スペクトルが観測されてい
るので，この結果は磁気秩序相と超伝導相の
相境界で高エネルギー励起に劇的な変化が
生じることを示唆している． 
さらに，J-PARC に設置されたチョッパー型分
光器で，La2-xSrxCuO4の純良大型単結晶を用
いた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におけ
る 100meV までの高エネルギー磁気励起を捉
えることにも成功した．傾斜組成育成法を活
用した単結晶育成では，T'構造単層ホールド
ープ系 (Pr,Nd)2-xCaxCuO4，三次元金属銅酸
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，低温での長距離磁気秩
序の存在を中性子散乱実験で明らかにでき
た． 
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