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研究成果の概要（和文）： 

銅酸化物で起こる高温超伝導はスピンや電荷の協奏的な現象であり、それらの励起状態の理

解が不可欠である。中性子散乱と共鳴Ｘ線非弾性散乱という量子ビーム研究手法を駆使し、銅

酸化物高温超伝導体における電荷とスピンの励起を観測した。Ｘ線測定では金属的な組成領域

に普遍的な電荷励起の存在を明らかにし、中性子散乱では金属的組成で見られる磁気相関に遍

歴的な電子の寄与があることを明らかにした。 

 

研究成果の概要（英文）： 

High temperature superconductivity occurs as a result of cooperation of spin and charges. 

We performed neutron scattering and resonant inelastic x-ray scattering (RIXS) 

complementarily to understand excited states of spin and charges in high-Tc cuprates.  

We clarified a universal charge excitation in metallic regime by RIXS.  In addition we 

clarified itinerant electrons plays an important role in magnetic correlation in metallic 

regime by neutron. 
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１．研究開始当初の背景 

銅酸化物高温超伝導体を含む遷移金属酸

化物の強相関電子系では、多様な電荷密度波

(CDW)およびスピン密度波(SDW)状態が基底

状態として現れる。例として、銅酸化物高温

超伝導体である La
2-x

Sr
x

CuO
4

 (LSCO)や同構造

の関連物質で絶縁体の La
2-x

Sr
x

NiO
4

 (LSNO)は

電荷とスピンのストライプ構造を示し、LSCO

の場合、ストライプの動的揺らぎが超伝導に

寄与するとの理論的予想がある。これまでの

中性子散乱による磁気励起の研究から、LSCO

は「砂時計型」と呼ばれる特殊な分散を示す

が、LSNO は通常のスピン波的な分散を示す。

なぜ同じストライプ構造でありながら、超伝

導体と絶縁体で磁気励起の性質が異なるの

かは、超伝導機構解明への重要な問題である
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が、金属的なLSCOではキャリアーのmobility

を伴うストライプの動的揺らぎが存在し、磁

気励起に影響しているのではないかと考え

られる。これを検証するにはスピンの励起の

みならず、電荷の励起についても研究し、相

互の関係を理解すべきである。 

 

２．研究の目的 

 本研究では、動的ストライプが超伝導に寄

与すると考えられている銅酸化物高温超伝

導体のうち、LSCO と Bi2212 を用い、放射光

施設での共鳴Ｘ線散乱実験による電荷励起

の観測と、定常・パルス中性子施設で中性子

散乱による磁気励起の観測という、最先端量

子ビーム研究技術を駆使し、「砂時計型」磁

気励起と動的ストライプの関係解明を目指

す。 

 

３．研究の方法 

 銅酸化物高温超伝導体で電荷担体である

ホールの濃度を変化させた LSCO(x=0, 0.08, 

0.12, 0.25, 0.30)と、Bi
1.76

Pb
0.35

Sr
0.89

CuO
6+d

 

(Bi2201)、さらに磁性不純物として Cu の一

部を Fe で置換した La
1.74

Sr
0.26

Cu
0.99

Fe
0.01

O
4

 

(Fe-LSCO) と Bi
1.75

Pb
0.35

Sr
1.90

Cu
0.91

Fe
0.09

O
6+y

 

(Fe-Bi2201)の単結晶試料について、共鳴Ｘ

線非弾性散乱による電荷励起の観測と、中性

子散乱による磁気励起の観測を行った。 

 共鳴Ｘ線非弾性散乱は、Cu の 1s 軌道の電

子を 4p軌道へ遷移させる Cu-K 吸収端(8.993 

keV)に入射Ｘ線のエネルギーを合わせるこ

とで、本来非常に小さい電荷励起のシグナル

を増幅（共鳴）させて観測することが可能な

手法である。一方、中性子散乱は物質の格子

定数に近い波長を持ち、格子振動やスピンの

揺らぎなどを観測することに威力を発揮す

る手法である。これらの手法を相補的に用い

た研究を行った。 

 

４．研究成果 

(1)電荷励起の研究 

共鳴Ｘ線非弾性散乱による電荷励起の研

究をLSCO x=0.08, 0.125, 0.15, 0.30, Bi2201

について行った。これまでの研究から、スト

ライプ秩序を持つ La
2-x

Ba
x

CuO
4

 (x=0.125)と

La
1.67

Sr
0.33

NiO
4

で、ストライプ周期に対応した

運動量変化を持つ電荷励起が 1eV 付近に観測

され、動的ストライプに由来する可能性が示

唆されていた。今回の多くの組成を用いた系

統的研究から、この電荷励起はストライプ秩

序の有無に関わらず、ホールドープされた銅

酸化物高温超伝導体に普遍的に存在するも

のであり、ストライプ秩序に直接由来するも

のではないことが明らかとなった。しかし、

電荷秩序系における電荷励起の全貌は全く

理解されておらず、この励起の起源について

はまだ解明されていない。Ｘ線非弾性散乱に

よる電荷秩序系の研究を進め、電荷秩序系の

電荷励起について理解を深める必要がある。 

Cu-K 吸収端より少し高いエネルギー

(9.003 keV)の入射Ｘ線を用いた非弾性散乱

では、ホールを過剰に導入した金属的組成

（LSCO x=0.30, Bi2201）の試料を詳細に調

べた。その結果、これらの試料で 4eV 付近ま

での分散を持つ電荷励起が観測された（図 1）。

理論との比較から、この励起はフェルミ面近

傍の伝導を担う電子のバンド内励起であり、

電荷相関関数によって記述できる励起であ

ると結論することができた。これまでに同様

の励起は電子ドープ系である Nd
1.85

Ce
0.15

CuO
4

で観測れていたが、今回の観測はホールドー

プ系で初めての観測例である。両者の励起の

分散はほぼ一致しており、電子ドープ系とホ

ールドープ系は伝導を担う電荷に依らず同

様の電荷相関関数を持ち、電荷の運動が同じ

ように記述できることを明らかにした。 

 

(2)過剰ドープ領域磁性への遍歴電子の寄与 

 銅酸化物高温超伝導体に特徴的にみられ

る砂時計型磁気励起への遍歴電子の寄与を

明らかにするために、過剰ドープ領域のホー

ル濃度を持ち金属的となっている LSCO と

Bi2201の Cuサイトに磁性不純物であるFeを

置換した Fe-Bi2201, Fe-LSCO について中性

子散乱実験を行った。 

 LSCO では低ホール濃度領域ではストライ

プ秩序の結果、格子非整合なスピン密度波が

でき、その格子非整合性は 1/8 で飽和するこ

とが知られている。一方で、金属的な過剰ホ

ール濃度領域ではスピン密度波は観測され

ないが Fe を少量置換するだけで格子非整合

なスピン密度波が現れ、さらにその格子非整

合性は 1/8 を超え、ホール濃度に比例するよ

うに見える。Fe 置換により誘起されるスピン

密度波の詳細を調べるため、磁場中中性子散

乱と、磁場中抵抗測定を行った。 

 中性子散乱により観測される磁気散乱ピ

ークは、磁場を印可することで緩やかに減少

する傾向が見られた（図 2）。また磁場中抵抗

図 1：LSCO x=0.30 で観測されたバン

ド内励起。 



測定では負の磁気抵抗効果が観測れた。この

ような振る舞いは、低ホール濃度側で観測さ

れる磁場に強固なストライプ秩序と異なる

が、一方で CuMn などの希釈磁性金属の振る

舞いに近い。このことから、金属的な系に導

入された Fe スピンが伝導電子スピンと相関

することで格子非整合なスピン密度波を作

る RKKY 相互作用を起こしていることが明ら

かとなった。またその格子非整合性はストラ

イプ構造の場合と異なりフェルミ面のトポ

ロジーにより決まる。この結果は遍歴電子の

寄与による格子非整合な磁気相関が起こり

うることを示しており、これまで起源が明ら

かとなっていない砂時計型磁気励起に遍歴

電子が寄与していることを明らかにした。 

 

(3)今後の展開 

 上記の結果は銅酸化物高温超伝導におい

て、磁気揺らぎと遍歴電子が密接に関与する

ことを明らかにした。今後の展開として、当

初の目的である動的ストライプの直接観測

とその磁気励起との関連の研究を発展させ

る必要がある。そのためには電荷秩序系にお

ける電荷励起を明らかにしていく必要があ

る。これまでは適切な研究手段がなく、未踏

の研究領域であるが、Ｘ線非弾性散乱技術の

発展とともにエネルギー分解能の向上に努

め、電荷励起の観測を進めていく。 
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