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研究成果の概要（和文）：（1）スピン三重項超伝導体CuxBi2Se3において、キャリア濃度や磁場によってベクト
ル秩序変数を制御することに成功した。特に、低磁場では六方晶面内の上部臨界磁場が2回対称性を示し、異方
的なネマティック状態にあるが、高磁場では6回対称性を示すことを発見した。この結果はCuxBi2Se3の秩序変数
が2成分からなることを意味し、スピン対称性を明らかにしたNMRの結果と相補的である。また、CuxBi2Se3にお
けるスピン三重項超伝導の軌道波動関数がpxの対称性を示すことを明らかにした。
（２）強相関電子系K2Cr3As3がスピン三重項超伝導体であることを明らかにし、多重超伝導相を示す証拠を得
た。

研究成果の概要（英文）：We have succeeded in tuning the vector order parameter by carrier density 
and by magnetic fields in the spin-triplet superconductors CuxBi2Se3. In particular, the upper 
critical field shows a two-fold symmetry in the hexagonal plane at low fields, but is found to show 
a six-fold symmetry. This feature is a complementary proof of CuxBi2Se3 being a spin-triplet 
superconductor described by two-components order parameter. We also found that the orbital function 
possesses a px symmetry. In the strongly-correlated electron system K2Cr3As3, we discovered the 
spin-triplet state, and obtained evidence for multiple superconducting phases. 

研究分野： 物性物理学

キーワード： スピン三重項超伝導　トポロジカル量子現象　核磁気共鳴

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スピン三重項超伝導はまだ稀有な現象であり、その物理はなお開拓途上である。特に、スピン自由度に起因する
物性が豊富であり、それに対する理解は今後の工業応用への展開にとって重要である。本研究で明らかにした磁
場によるスピン三重項超伝導の可制御性や、軌道関数の解明及び多重相の発見は、その学術的な意義が大きく、
また、量子計算への応用の基礎を成すものでもある。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

超伝導は際立った量子現象であるが、今までに発見された超伝導のほとんどは二つの電子が

スピンを逆向きにして対（クーパー対）を作るスピン一重項状態である。二つの電子がスピンを

平行にして対を作るスピン三重項超伝導体として考えられてきたのは Sr2RuO4と UPt3など極め

て少数のものであった。これらの物質では、電子間に強い相互作用が働いていることが明らかに

され、電子同士の強相関が非従来型超伝導出現の必要条件と思われてきた。一方、応募者らは弱

相関物質でもスピン三重項超伝導が実現することを発見しており、考えられていたよりも新奇

超伝導が遍在的な現象であることを示した。しかし、スピン三重項の内部自由度に起因する特有

な性質はまだ明らかになっていなかった。 

 

２．研究の目的 

本研究は、CuxBi2Se3, K2Cr3As3 及び YPtBiの三つの物質群を対象として、スピン三重項超伝

導の物理及びスピン軌道相互作用と電子相関との協奏が生み出す新奇な物性を開拓することを

目的とした。 

 

３．研究の方法 

（１） CuxBi2Se3及び K2Cr3As3単結晶を作製する。 

（２） 詳細な 75As-NMR 測定を行い、K2Cr3As3 結晶の各方向のナイトシフト及びスピン格子

緩和率の温度依存性を調べる。 

（３） CuxBi2Se3 において、77Se-NMR や角度分解磁化率の測定により、ベクトル秩序変数の

性質を明らかにし、それをピン止め（ある方向に固定）するメカリズムを明らかにし、

その制御を試みる。 

（４） YPtBi において、95Pt-NMR 測定により、スピン三重項あるいはそれを超えた擬スピン

3/2による高次の対形成を検証する。 

 

４．研究成果 

得られた主要な成果は以下の通りである。 

（１） A2Cr3As3 (A=Na, Na0.75K0.25, K)において核四重極共鳴の測定を行い、K2Cr3As3が強

磁性量子臨界点に近いことを明らかにした。また、Cr-As-Crボンド角を制御すること

によって、量子臨界点までの距離を制御できることを示した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（２） K2Cr3As3において、As核位置での電場勾配の主軸を核四重極共鳴実験及び第一原理の

計算から明らかにした。この成果は、単結晶における核磁気共鳴法によるスピン三重

図 1：（上）A2Cr3As3 の電子相図。Tsc は超伝導転

移温度。（中）UGe2 の強磁性秩序相と共存する超

伝導。（下）理論的に期待される強磁性と超伝導と

の関係 



項超伝導の実証の基礎を成すものである。 

（３） K2Cr3As3単結晶において精密なナイトシフトの測定により、K2Cr3As3がスピン三重項

超伝導体であることを見出し、この系がスピン三重項超伝導体としては最高の臨界温

度6.5Kをもつことを明らかにした。また、１２Tより低磁場では、スピン三重項超伝導

を記述するベクトル秩序変数が結晶のｃ軸方向に向いていることを見出した。超伝導

の軌道関数がヘリウム３のA相と同じくpx+ipyであり、K2Cr3As3がトポロジカル超伝導

体であることを示した。さらに、より高磁場ではベクトル秩序変数が面内に回転し、

多重超伝導相の存在を発見した。多重超伝導相はスピン三重項超伝導の特質の一つで

ある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（４） K2Cr3As3の高品質単結晶を改良したフラックス法で作製した。核スピンと電子スピン

間に働く超微細相互作用の決定に成功し、各結晶軸方向のスピン磁化率を項目（２）

の研究とは独立な方法で求めた。その結果、正常状態ではスピン磁化率が等方的であ

ることが判明した。この性質は超伝導状態におけるスピン磁化率の異方的な振る舞い

をいっそう際立たせるものである。また、ナイトシフト及びスピン格子緩和率の温度

依存性を測定した結果、多重超伝導相を示す証拠を新たに得た。K2Cr3As3の関連物質

Cs2Cr3As3において、１K以下の低温まで磁化率測定を行い、この物質の本質的な超伝

導転移が1.2Kで起こるが、磁場をc軸に平行にかけると、フィラメント的な超伝導が現

れることを明らかにした。Cs2Cr3As3の物性解明はA2Cr3As3 (A=Na, K, Rb, Cs)家族の

統合的な理解にとって重要である。 

（５） スピン三重項超伝導体CuxBi2Se3の物性をキャリア濃度による制御に成功し、多重超伝

導相の存在を示唆する結果を得た。x<0.45のドープ領域では、超伝導ギャップが異方

的で、面内で2回対称性を示すが、x>0.45のドープ領域では、超伝導ギャップが等方的

になる。核磁気共鳴測定より、x>0.45の相が時間反転対称性の破れたカイラル超伝導

相であることを示唆した。また、x<0.45のドープ領域では、結晶の作製条件によって

は、pxの対称性が実現したりpyの対称性が実現したりすることを明らかにした。 

図２：K2Cr3As3 の超伝導状態

におけるナイトシフトの異方

的な減少。 

 

図３： K2Cr3As3の多重超伝導相。 



（６） スピン三重項超伝導体CuxBi2Se3 (x=0.15-27)のベクトル秩序変数（電子対液晶）の方

向を外部磁場によって制御することに成功した。H =0.5 Tの低磁場では、上部臨界磁

場Hc2が二回対称性を示し、その最大値の方向が結晶軸から数度ずれる。しかし、H = 

1.5 T 以上の高磁場では、Hc2が6回対称性を示し、しかも最大値の方向が結晶軸に一

致するようになることを発見した。この結果は元々結晶の特定方向にピン止めされて

いた電子対液晶が磁場によってピン止めが外され（ゼーマンエネルギーの利得をする

ために）、印加磁場の方向に追随するようになることを意味する。6回対称性は通常の

BCS超伝導体（一成分超伝導）では禁止されているので、この結果はCuxBi2Se3の秩序変

数が2成分からなることを意味し、スピン対称性を明らかにしたNMRの結果と相補的で

ある。また、高磁場におけるCuxBi2Se3のスピン三重項超伝導軌道波動関数がpxの対称

性を示すことを明らかにした。これは、この物質では、pxの対称性が本質的であるこ

とを意味する。CuxBi2Se3におけるスピン三重項超伝導の軌道波動関数を明らかにした

意義は大きい。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（７） 空間反転対称の破れたハーフホイスラー化合物YPtBiにおいて、反強磁性ゆらぎの存在

を明らかにした。また、類似のキラル構造を有する5d電子超伝導体TaRh2B2においても

反強磁性ゆらぎを観測した。5d電子系のようなバンド幅が広い物質では強い電子相関

の出現は通常予想されないため、スピン軌道相互作用と電子相互作用との協奏を研究

する新しい舞台として注目に値する。さらに、YPtBiにおいてはスピン三重項超伝導成

分が大きいことを見出した。 

 

以上に加えて、スピン三重項超伝導とネマティック超伝導と関連の深い成果も得た。 

（１） 重い電子系 CeRh0.5Ir0.5In5 において、奇周波数ギャップレス超伝導状態を発見した。

このような新奇な超伝導状態はスピン三重項超伝導と深く関連するものである。 

（２） 銅酸化高温超伝導体 YBa2Cu4O8において、その常伝導状態が電子液晶的（ネマティック）

な振る舞いをすることを発見した。 このような新奇な電子状態の発見は CuxBi2Se3 の

超伝導状態（ネマティック状態）の普遍性を理解するのに有益である。 

（３） ワイル半金属 TaAs において、巨大な軌道反磁性を見出し、低エネルギー励起を明らか

にした。ワイル半金属はトポロジカル的なエネルギーバンドを有し、スピン三重項超伝

導の状態密度と類似点をもつ。その低エネルギー励起による核スピン格子緩和率が

K2Cr3As3 の超伝導状態と全く同じ温度依存性を示すことを発見した。 

 

 

図４： Cu0.15Bi2Se3 超伝導体

の磁場による制御。(a)各磁場下

における反磁性。横軸は印加磁場

と結晶軸との角度。(b)反磁性の

角度依存性のポーラー・プロッ

ト。(c)ベクトル秩序変数の方向
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