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研究成果の概要（和文）：クーパー対の対称性(超伝導ギャップ構造)に関する研究は，極低温下での比熱や熱伝導率の
磁場方位依存性を手段として調べられてきた。しかし，多くの非BCS超伝導体が圧力下の量子臨界点で出現するため，
実験的解明は困難を極めていた。本研究では擬二次元d波有機超伝導体に対して，圧力下でも測定が容易な磁束フロー
抵抗測定に注目し，磁束フロー抵抗測定が超伝導ギャップ構造を探るのに有効なプローブになり得るか，その可能性を
実験面から検証した。実験の結果，二次元性が強い系では超伝導ギャップ構造を反映した磁場方位異方性を示すのに対
し，三次元性が強い系ではフェルミ面の異方性を反映することが分かった。

研究成果の概要（英文）：The symmetry of the pairing state of Cooper pairs is of great interest. It has 
been extensively investigated by some experimental methods such as specific heat and thermal conductivity 
measurements for many unconventional superconductors. However, it is very difficult to perform these 
experiments under pressure despite the discoveries of many pressure-induced superconductors. Thus, the 
establishment of experimental method to determine the gap structure of the pressure-induced 
superconductivity is a primly important issue. To test the experimental determination of the gap 
structure, we measured the flux-flow resistance (FFR) for some quasi-two-dimensional (Q2D) organic 
superconductors with d-wave gap structure in magnetic field rotating within the 2D conducting layer. We 
find the clear fourfold symmetry of the FFR related to the superconducting gap structure for highly 2D 
systems, whilst the twofold symmetry associated with the Fermi surface anisotropy for anisotropic 3D 
systems.

研究分野： 物性物理学
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FIG. 1. φ-dependence (in-plane anisotropy) of the 
magnetoresistance of the vortex state in 
κ-(ET)2Cu(NCS)2 at various currents.  

１．研究開始当初の背景 
これまでに重い電子系，有機物，銅酸化物

等の強相関電子系において，従来の BCS 超
伝導体とは異なるギャップ構造をもつ異方
的超伝導体が圧力下の量子臨界点において
数多く発見されてきた．異方的超伝導体の特
徴は超伝導ギャップがゼロになる部分，つま
り「ノード」が存在することである．ギャッ
プ構造はクーパー対の起源と密接に関係し
ているため，その解明は超伝導の発現機構を
知る上で重要な情報を与える．点状や線状の
ノードが存在するか否かについては比熱や
核磁気緩和率の温度依存性が温度のべき乗
則に従うかどうかでわかるが，運動量空間の
どの方向にノードが存在するのかまでは分
からない．近年，この問題に関して超伝導混
合状態における比熱や熱伝導率の磁場方位
依存性からノード構造を明らかにする研究
が，主に国内の研究者によって精力的に行な
われ，比熱や熱伝導率が超伝導ギャップ構造
を反映して印加磁場方向に対して振動する
という実験結果が報告されている．しかし磁
場角度分解比熱や熱伝導率測定実験は，圧力
下で行なうことが非常に困難であることか
ら，圧力下において超伝導ギャップ構造を決
定するための実験手法の確立は，強相関電子
系における重要な課題のひとつである． 

 
２．研究の目的 
これまでに我々は，典型的な d 波有機超伝

導体κ-(ET)2Cu(NCS)2 (Tc = 10.4 K)の磁束フロ
ー抵抗の面内異方性を測定し，その結果 d 波
対称性に由来すると考えられる磁束フロー
抵抗の面内磁場方位依存性を見出してきた．
本物質のように二次元性の強い異方的超伝
導体では、磁場を伝導面と平行に印加すると
ジョセフソン磁束が形成されることが知ら
れている．このとき磁束の周りに流れている
超伝導電流により準粒子エネルギーにドッ
プラー効果が生じるため，準粒子数はギャッ
プ構造を反映して磁場方向に依存する．その
ため磁束ダイナミクスのエネルギー散逸も
ギャップ構造を反映して磁場方向とともに
変化すると考えられる．本研究では，これま
で研究してきたκ-(ET)2Cu(NCS)2に加え，スピ
ン揺らぎが重要な役割を担うと期待される
λ-(BETS)2GaCl4 や電荷ゆらぎによるクーパー
対 形 成 機 構 が 提 案 さ れ て い る
β”-(ET)2SF5CH2CF2SO3などの d 波有機超伝導
体に対しても磁束フロー抵抗測定を行ない，
磁束フロー抵抗の磁場方位依存性とクーパ
ー対形成機構の関係を実験面から明らかに
することが目的である． 

 
３．研究の方法 
 本研究では，純良な単結晶が必要不可欠で
ある．κ-(ET)2Cu(NCS)2単結晶試料は，兵庫県
立 大 の 山 田 教 授 の グ ル ー プ で ，
λ-(BETS)2GaCl4 単結晶試料は日本大学の小林
教授のグループで，β”-(ET) 2SF5CH2CF2SO3単

結晶試料は，米国アルゴンヌ国立研究所の J. A. 
Schlueter 教授のグループで合成方法が確立し
ている．本研究では，これらのグループから提供
された試料を用いた．測定に関しては，強磁
場・極低温が必要とされるため，物質・材料
研究機構(NIMS)共同利用施設の 17 T 超伝導
マグネットを利用した．上部臨界磁場および
磁束フロー抵抗の面内異方性を調べるため
には，伝導面に対して高い精度で磁場方向を
制御することが必要不可欠である．高い精度
で磁場方向を制御するために，本研究では
NIMS 既設の二軸回転プローブを用いた．こ
れにより極角θと方位角φをコントロールし、
0.01o という高精度で伝導面と平行に磁場を
印加し，伝導面内で磁場を回転させた． 
 
４．研究成果 
(1)κ-(ET)2Cu(NCS)2 

FIG. 1 に様々な電流値での磁気抵抗の面内
異方性を示す．10 μA ではゼロ抵抗状態にあ
るが，電流が大きくなるにつれて，明瞭な振
動構造が観測されるようになる．この磁気抵
抗の四回対称性は，様々な温度での磁気抵抗
の面内異方性でも確認された（FIG. 2）． 
過去の磁化率測定から決定された T = 0 K

における面間方向のコヒーレンス長さはξ⊥= 
0.3 nm 程度であり，十分低温では磁束芯を持
たないジョセフソン磁束が形成されている
と考えられるが，Hc2(T)ライン付近では
2D-3D 次元クロスオーバーが起こり，磁場を
伝導面に平行に印加した場合でも，磁束芯を
持つアブリコソフ磁束が形成されているは
ずである． クロスオーバー温度を T*として，
ξ⊥(T)が層間距離d = 1.5 nmに等しくなるとき
に次元クロスオーバーが起こるとすると， 
T*/Tc = 1−[ ξ⊥/1.5]2 ～ 0.91 となる．H = 13 T
では Tc = 7.9 K なので，T*= 7.2 K と求められ



 

 

る．FIG. 2 で観測された振動構造は，オンセ
ット付近まで観測されることから，T ＜ T*
ではジョセフソン磁束，T ＞ T*ではアブリ
コソフ磁束によるフロー抵抗が重要な役割
を担っているものと考えられる．反ノード方
向よりもノード方向に多くの準粒子が存在
するから，異方的超伝導体において，渦糸ダ
イナミクスの異方的散逸が存在するか否か
に興味が持たれる．また，常伝導相(T > 10 K)
における振動構造の起源として，単なるフェ
ルミ面の異方性に由来するものなのか，超伝
導擬ギャップに由来するものなのか，興味の
持たれるところである． 
最近，林らにより d 波超伝導におけるアブ

リコソフ磁束のフロー抵抗の面内異方性が
理論的に検討されており，ノード方向で磁束
芯での散逸が顕著になりフロー抵抗が増大
すると予測されている．この状況は T ＞ T*
に相当すると考えられる．κ-(ET)2Cu(NCS)2
に関する詳細は，S. Yasuzuka et al., J. Phys. Soc. 
Jpn. 82 (2013) 064716/1-6 にまとめられている． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(2) λ-(BETS)2GaCl4 
κ-(ET)2Cu(NCS)2と類似のフェルミ面をもつd
波有機超伝導体λ-(BETS)2GaCl4 に興味を持っ
て，この系の磁束フロー抵抗を測定した．T = 
4.2 K，H = 8.5 T での磁束フロー抵抗の面内異
方性を FIG. 3 に示す．電流の増加とともに抵
抗値が増大しており，磁束ダイナミクスによ
る非線形伝導が顕著になる．磁場が c*軸にほ
ぼ平行なとき鋭いディップ構造が観測され
る．STM 分光によれば，a*および c*方向に
ノードをもつことが報告されているが，磁束

フロー抵抗の面内異方性は二回対称性のみ
示すことが分かった．四回対称性が観測され
たκ-(ET)2Cu(NCS)2 に比べて二次元性が弱い
ことから，本物質の二回対称性の起源として
フェルミ面の異方性が重要な役割を果たし
ていると思われる．詳細は，S. Yasuzuka et al., 
J. Phys. Soc. Jpn. 83 (2014) 013705/1-4.にまと
められている． 

 
 
(3) β”-(ET)2SF5CH2CF2SO3 

FIG. 4 にβ”-(ET)2SF5CH2CF2SO3の磁束フロ
ー抵抗の磁場方位依存性を示す．10 μA では
ほぼゼロ抵抗を示すが，電流の増加とともに
フロー抵抗は明瞭な 4 回対称性を示し，磁場
の方向が b 軸および a 軸付近で鋭い dip 構造
が現れる．同様の振舞いは，電流を固定し磁
場を増大させたときにも観測された．フロー
抵抗の大きさは磁束の速度に比例するので，
b 軸および a 軸付近の鋭い dip 構造はこれら
の方向に磁場を印加したときにのみ何らか
の強い散逸が生じていることを示唆する． 
 磁場と電流は常に直交しておりローレン
ツ力は一定であるから，異方的な散逸を生
じる原因として，ドップラー効果による準

 
FIG. 2. In-plane anisotropy of the magnetoresistance 
of the vortex state in κ-(ET)2Cu(NCS)2 at various 
temperatures.  
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FIG. 3. φ-dependence (in-plane anisotropy) of the 
magnetoresistance of the vortex state in λ-(BETS)2GaCl4 
at various currents. 
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FIG. 4. In-plane anisotropy of the flux-flow resistivity 
for β”-(ET) 2SF5CH2CF2SO3 at various currents for H 
= 5 T and T = 1.8 K. 



 

 

粒子励起が重要な役割を担っていると考え
ている．ドップラー効果による準粒子励起
はノード方向よりも反ノード方向に磁場を
印加した方が多い．従って, 反ノード方向
に磁場を印加した時に散逸効果が顕著にな
ると期待される．散逸が顕著になると磁束
の運動が抑制されフロー抵抗は減少するの
で，反ノード方向に磁場を印加したときに
フロー抵抗が小さくなると考えられる．実
際，上部臨界磁場の面内異方性の測定から，
反ノード方向は b 軸および a 軸方向にほぼ
対応することが示唆され，電荷揺らぎによ
る d 波異方性を仮定することで，上記のモ
デルと矛盾なく説明できることが分かった．
また，この系は非常に二次元性の強い系であ
ることから，二次元性が強い系ほど磁束フロ
ー抵抗の異方性はフェルミ面の異方性より
も超伝導ギャップ構造に支配されることが
分かった．詳細は，S. Yasuzuka et al., J. Phys. 
Soc. Jpn. 84 (2015) 094709/1-7.にまとめられて
いる． 
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