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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体における高エネルギー領域までの磁気励起の全貌を、中性子と放射光
X線の複数の量子ビームを用いることで調べ、超伝導に直接は関係せず、スピンの局所的な相互作用を反映する高エネ
ルギー領域と、系の遍歴性を反映する低エネルギー領域の2成分により、磁気励起が理解されることを見出した。また
、中性子による低エネルギー領域成分と格子振動を調べた結果、遍歴的な磁気励起は格子振動と相互作用し、磁気励起
が増大することを明らかにした。これらの結果は超伝導に如何に磁気励起が関与するかを明らかにする上で重要な情報
となる。

研究成果の概要（英文）：We performed neutron and synchrotron X-ray scattering study of high-Tc cuprate 
supeconductors to see entire magnetic escitations. The results shows that the magnetic excitation can be 
described by two components: one is high-energy dispersing excitation which reflects local interaction 
between spins, and the other is the low-energy compoment which reflects the itinerant character of the 
system. Detailed neutron scattering study of low energy magnetic component and the lattice dynamics, we 
found that the magnetic excitation strongly enhances at the energy where a certain phonon branch crosses, 
indicating a possible spin-lattice coupling. These results are important regarding the contribution of 
magnetic excitation to the superconductivity.

研究分野：固体物性
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１．研究開始当初の背景 
 銅酸化物高温超伝導体は d 波超伝導体であ
り、スピン揺らぎがクーパー対を形成する引
力の起源の有力な候補と考えられているが、
完全な理解には至っていない。申請者はこれ
まで La2-xSrxCuO4 を用いた系統的研究によ
り、低濃度領域で超伝導発現と同時にスピン
密度波の変調方向が 45度変化すること[1]や、
過剰ドープ領域において、スピン揺らぎが超
伝導転移温度に比例して減少すること[2]を
発見し、静的・動的なスピンの性質と超伝導
は密接に関係することを明らかにしてきた。
一方で、高分解能 ARPES 測定に見られる電
子の分散関係の約 50meV 付近に現れる kink
構造[3]がフォノンに由来するとする知見も
あり、フォノンの超伝導への寄与も考慮する
必要がある。申請者は経験的に中性子散乱に
おいてフォノンとマグノンが交差するエネル
ギー領域ではマグノンが強められるなど、ス
ピン格子相関が存在することを把握しており、
これを通してフォノンが超伝導に影響を及ぼ
すと考えている。 
 La2CuO4 は K2NiF4 型の結晶構造を持ち、
ペロブスカイト型に類似の構造を持つ。ペロ
ブスカイト型構造は多くの誘電体に代表され
るように八面体にまつわる構造不安定性を持
つが、La2CuO4も同様に八面体のソフトモー
ドが存在し、Dzyaloshinkii-Moriya（DM）相
互作用を通してスピン系とカップルする[4]。
また低濃度のホールドープ領域では、空間反
転対称を破るスパイラル磁気構造を持つこと
が示唆され[5]、逆 DM 相互作用により格子系
とカップル可能である [6]。さらに La2-

xSrxCuO4 の磁気揺らぎスペクトルには
20meV と 50meV に極大を持つ２ピーク構造
がみられる。これらの近くにはゾーン境界フ
ォノンが存在しており、フォノンとマグノン
のカップリングにより、マグノン強度が強め
られ、超伝導に寄与する可能性がある。 
 
２．研究の目的 
 本研究では中性子、X 線を相補的に使用し
て、La2-xSrxCuO4の広い組成領域にわたって、
静的・動的な格子とスピンの挙動を中性子精
密測定により調べ、ホールドープ系における
磁気励起の全貌を明らかにするとともに、銅
酸化物におけるスピンと格子の協奏的相関を
明らかにすることで、格子がスピンを媒体と
して超伝導に及ぼす影響を調べる。 
 
３．研究の方法 
 磁気励起の階層性を調べる研究については、
LSCO の x=0.10 の単結晶試料約 80g を用い、
J-PARC 物質・生命科学実験施設に設置された
チョッパー分光器「四季」において、エネルギ
ー分解能を高めた測定を実施した。この測定
においては磁気励起の２次元性を反映して c
軸方向に磁気励起が等価であることを利用し、
中性子を結晶軸の c 軸に平行に入射すること
で a-b 面上に磁気励起を投影して測定する手

法を行った。 
 フォノンとマグノンの協奏的相関を明らか
にするための中性子測定として、LSCOの x=0, 
0.08, 0.30 および関連物質である La2/3Sr1/3NiO4 
(LSNO) の単結晶試料、各々約 50g を用いて
フォノンとマグノンの磁気励起を観測し、両
者が交わる部分での異常を調べた。測定は同
じく「四季」分光器を用いて行った。フォノン
と中性子の双方の観測を実施するために、単
結晶試料を回転させて運動量－エネルギーの
４次元空間で中性子散乱強度をマッピングす
る測定を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 磁気励起の全貌解明 
 LSCO x=0.10 の試料について、精密測定を
行った。測定は 5 K と 250 K とで行った。こ
れまで LSCO の磁気励起は「砂時計型」と呼
ばれ、低エネルギー部分は内側へ向かって、
高エネルギー部分は外側へ向かって分散する
励起と考えられてきたが、実験結果から低エ
ネルギー側の incommensurate な励起の q の位
置はエネルギーに依存しないことが明らかと
なった。 
 加えて 5 K でのデータについて、低エネル
ギーの incommensurate 成分、中間エネルギー
領域の commensurate 成分、高エネルギー領域
のスピン波的分散を持つ成分とで fitting を行
い、ピーク位置を評価したところ、磁気励起
の全体像は、低エネルギーの incommensurate
成分と、反強磁性ゾーン中心から分散する高
エネルギー成分の２成分から形成されること
が示された。 
 
(2) フォノンとマグノンの相関 
 単結晶を回転させて測定する４次元中性子
強度マッピング手法により、フォノンとマグ
ノンの双方を測定し、両者の結合について調
べた。図１(a)~(f)は LSCO x=0.08 の 5K のデー
タについて、L の異なるゾーンごとに示した
中性子強度マップである。全ての L において、
反強磁性ゾーン中心（K=0 の位置）からエネ
ルギー方向へ縦に伸びる磁気散乱強度が観測
されており、L が大きくなるほどフォノン強
度が強くなっている。フォノンが横切る 15 
meV 近傍は磁気散乱強度が増大している。同
様の測定を反強磁性体である母物質 LSCO 
x=0 と過剰ドープ領域で磁気散乱がほぼ消滅
しているLSCO x=0.30についても行い、x=0.30
のデータを x=0 と x=0.08 のデータから差し引
くことで磁気散乱強度を評価し、スピンの動
的帯磁率を算出した。結果を図２右図に示す。
LSCO x=0.08 の 5K のデータではフォノンと
の交差が起こる15meV付近で帯磁率の増大が
あるのに対し、反強磁性母物質である x=0 に
おいては増大は見られなかった。また関連物
質であり反強磁性体である LSNO においても
同様の測定をした結果、フォノンとの交差に
よる帯磁率の増大は見られなかった。以上の
結果から、LSCO で観測されるマグノンとフ



ォノンの結合は遍歴性と関係して起こること
が示唆された。 

 
図１：(a)~(f) LSCO x=0.08 を用いて４次元マ
ッピングにより観測した中性子散乱強度の L
依存性。横軸 K=0 が反強磁性ゾーン中心に位
置し、K=0 で縦に伸びる強度が磁気励起、そ
れと横方向に交わる強度がフォノンである。
(g)磁気励起強度のエネルギー依存性。LSCO 
x=0.08の 5Kのデータでフォノンと交わる 15 
meV 付近の強度の増強が見られる。 
が示唆された。 
 
(3) まとめ 
 本研究において、これまで「砂時計型」とし
て理解されてきたホールドープ型銅酸化物高
温超伝導体である LSCO の磁気励起は、反強
磁性スピン波的な分散を持ち、局在スピン相
関に起源を持つと考えられる高エネルギー成
分と、低エネルギー領域のエネルギー依存性
のない incommensurate 成分の２成分型として
よく理解できることが明らかとなった。低エ
ネルギー成分は系が遍歴的になることによっ
て現れる成分であり、遍歴スピンによる励起
であると理解できる。この励起はフォノンと
の結合を持つ可能性が示唆された。この結合
の起源を明らかにするためには引き続き詳細
な解析が必要である。 
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