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研究成果の概要：超伝導体の微視的な性質解明に威力を発揮するミュオンスピン回転や中性子

散乱に関して、新しい方法を実現する装置や従来の性能を大幅に改善する装置を開発した。こ

れらに加えて、核磁気共鳴や輸送現象の測定により、超伝導の新しいメカニズムや電荷やスピ

ンの秩序と関連した新規な超伝導状態を見出した。更に、さまざまな物質を合成する中で、数

多くの新しい超伝導体を発見した。 
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 直接経費 間接経費 合 計 
２００４年度 46,800,000 0 46,800,000 

２００５年度 35,800,000 0 35,800,000 

２００６年度 20,200,000 0 20,200,000 

２００７年度 20,200,000 0 20,200,000 

２００８年度 20,200,000 0 20,200,000 

総 計 143,200,000 0 143,200,000 
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共鳴、ミュオンスピン回転、中性子散乱、輸送現象 
 
１．研究開始当初の背景 
 近年、銅酸化物、フラーレン、ルテニウム
酸化物、コバルト酸化物など、物性物理学に
新概念をもたらした超伝導体が次々と発見
されてきた。これらの超伝導体の持つエキゾ
チックな性質が確立されるためには、良質な
単結晶試料の合成と高度な測定技術を駆使
した実験の積み重ねが必要であった。例えば
銅酸化物超伝導体中でクーパー対が異方的
なｄ波対称性を持つことは、ＮＭＲ緩和率や
マイクロ波を用いた磁場浸入長の測定を契
機に、光電子分光による異方的超伝導ギャッ

プの観測や量子干渉素子を用いたジョゼフ
ソン接合での超伝導位相差の測定といった
独創的な実験によって確認されてきた。 
 
２．研究の目的 
 本研究グループは高度に洗練された専門
的な測定手段と単結晶育成のエキスパート
から構成されており、以下の2点を目的とす
る。（１）コバルト酸化物など最近発見され
た超伝導体、あるいは本領域のグループによ
って今後発見されるであろう新奇な超伝導
体について様々な測定を行い、超伝導の発現
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機構に関わる基本的な物性を解明すること
によって、更に高い超伝導転移温度を目指す
物質設計に指針を提供すること、（２）更に
超伝導体以外の物質を含めて各種物性測定
を行い、電子状態や励起スペクトル、揺らぎ
の特徴を解明し、本領域の目標の１つである
磁場、電場、光に対する特異な応答を実現す
る手がかりを得ること。 
  
３．研究の方法 
 銅・コバルト酸化物、今後発見される新奇
超伝導体や関連する強相関電子系物質につ
いて多面的な実験を行い、それらの結果を総
合して新物質創成の次のステップへの指針
を得るために以下のような研究方法を用い
る。 
 
（１）輸送現象およびマイクロ波電磁応答： 
異方的超伝導体の磁場中混合状態における
熱伝導率は、超伝導ギャップのノード方向と
磁場との相対角度に依存することが知られ
ている。このことを利用して、磁場方位の精
密制御が可能なベクトル・マグネットを用い
て超伝導体の熱伝導率を測定し、超伝導クー
パー対の対称性を決定する。またマイクロ波
表面インピーダンスの計測から磁場侵入長
や準粒子伝導度を決定し、クーパー対凝縮機
構、準粒子のダイナミクスについての知見を
得る。 
 
（２）角度分解光電子分光： 
角度分解光電子分光からは、超伝導ギャップ
の異方性のみならず、１電子のスペクトルが
強相関電子系に特有の集団的な揺らぎによ
ってどのような影響を受けるかが直接観測
できる。スピン・電荷・格子の集団励起を観
測する中性子や磁気共鳴実験に対して相補
的で、必要不可欠な実験手段である。 
 
（３）超音波吸収およびアイソトープ効果： 
構成元素の同位体置換に対する超伝導転移
温度の変化(アイソトープ効果)は、クーパー
対形成に対する電子格子相互作用の寄与を
直接反映する。超音波吸収については、音波
の伝播方向と偏向方向の組み合わせを変え
ることにより、超伝導ギャップ構造の詳細な
解明が期待されるほか、強相関電子系一般に
対して電子格子相互作用に関する詳細な情
報が得られる。 
 
（４）中性子・Ｘ線散乱： 
これらの散乱実験はスピンや電荷の秩序状
態や空間的時間的相関、格子のダイナミクス、
電子格子相互作用を知るのに必要不可欠の
手段である。近い将来の課題として、(1)銅
酸化物超伝導体におけるスピンや電荷の秩
序状態とその空間的均一性がキャリア濃度

とともにどのように変化するか、(2)ホール
ドープ系で観測された共鳴磁気励起が電子
ドープ系でも存在するか、(3)Co酸化物にお
ける磁気励起、が挙げられる。また検出感度
の向上が実現すれば、ホウ化物などの 2p電
子系の磁気励起の検出も試みる。 
 

（５）ミュオンスピン回転・核磁気共鳴： 

核磁気共鳴(ＮＭＲ)およびミュオンスピン
回転は原子レベルのミクロなプローブとし
て、超伝導ギャップの異方性、超伝導と磁気
秩序相との共存、各相の空間的均一性、低エ
ネルギーの磁気励起、磁束格子の構造やダイ
ナミクス、などについて有益な情報を与える。
ゼロ磁場下ミュオン共鳴は時間反転対称性
の破れに伴う微小な内部磁場の検出に威力
を発揮する。核四重極共鳴(ＮＱＲ)からは、
各原子サイトの回りの結晶対称性、電荷分布、
ミクロな構造の均一性などに関する知見が
得られ、これらを併用することにより強相関
電子系の基底状態と揺らぎの性質の微視的
理解を目指す。 
 
４．研究成果 
（１）研究装置の開発： 
高周波パルス法によるミュオンスピン共鳴
を行うための、大出力高周波増幅器を高エネ
機構ミュオン科学研究施設に設置し、200MHz
までの回転実験に成功した。この方法はパル
スミュオン実験法の最大の弱点である低い
時間分解能を克服する優れた方法であり、最
近稼動を開始したJ-PARC（大強度陽子加速器
計画）においてその真価が発揮されるものと
期待される。三軸型中性子分光器のアップグ
レードを行い、大幅なS/N比の改善に成功し
た。また、スーパーミラー集光な呼び実験を
行ない、中性子ビームの高輝度化と新しい中
性子分光法の手がかりが得られた。 
 
（２）銅酸化物高温超電導体における磁気励
起と電子状態： 
高温超伝導体おける磁気相関を中性子散乱
実験により測定した。ストライプ秩序を示す
酸化物超伝導体LBCO(x=1/8)の高エネルギー
磁気励起において、YBCOと類似の「砂時計型」
分散関係を見いだした。更に、従来の結果と
合わせて、低エネルギーと高エネルギー成分
の境界エネルギーEcrossが、不足ドープ領域
でドーピングと共に比例して増加すること
を示した。また電子型超伝導体の磁気励起ス
ペクトルを広いエネルギー範囲で測定する
ことに初めて成功した。次に、STMの観測に
より、ストライプ型電荷秩序の形成温度が巨
大同位体効果を示すこと、これに伴って超伝
導転移温度の同位体効果が増強される事を
見出した。またTl:2201系の強磁場中輸送現
象の詳細な測定を行い、強磁場中で非フェル



 

 

ミ流体からフェルミ流体へのクロスオーバ
ーを観測した。 
 
（３）重い電子系における新規な超伝導状と
量子臨界性： 
角度分解熱伝導率測定により、反強磁性と超
伝導が共存するUPd2Al3および空間反転対称
性が破れた超伝導体CePt3Siの超伝導ギャッ
プの異方性を調べた。次いで、準２次元重い
電子超伝導体CeCoIn5の低温強磁場超伝導相
において、理論的に可能性が指摘されていた
FFLO相の存在を超音波と核磁気共鳴により
明らかにした。また、量子臨界点近傍にある
CeCoIn5の常伝導状態における非フェルミ流
体的振る舞い、そして、ホール効果、磁気抵
抗、ネルンスト係数の測定により観測した。
更に、圧力により非フェルミ流体からフェル
ミ流体へ連続的に電子状態が変化する２次
元重い電子系CeRIn5(R=Co,Rh,Ir)における電
気抵抗、ホール係数、磁気抵抗、ネルンスト
効果などの輸送係数の測定から、非フェルミ
流体の領域では高温超伝導体同一の温度・磁
場依存性を示すことを見出し、量子臨界点に
近い非フェルミ流体の輸送現象の普遍的振
る舞いを明らかにした。 
 
（４）核磁気共鳴・ミュオンスピン回転実験
による超伝導特性の解明： 
パイロクロア型オスミウム酸化物超伝導体
において、カリウム・サイトの核磁気緩和率
がラットリングと呼ばれる非調和格子振動
によって引き起こされていることを見出し、
これが超伝導と強く結合していることを実
験的に示した。次に、磁場誘起超伝導を示す
有機分子性固体 -(BETS)2FeBr4においてセ
レン核の核磁気共鳴スペクトルを観測し、交
換磁場と外場がキャンセルすることによっ
て超伝導が出現するというJaccarino-Peter
機構を検証した。更に、鉄ヒ素系超伝導体
の母物質である BaFe2As2単結晶試料に
対してヒ素サイトの NMRを行ない、１次
の構造・反強磁性同時相転移を検証し、
常磁性状態における異方的反強磁性ス
ピン揺らぎを見出した。一方、ミュオン
スピン回転法を用いてビスマス系銅酸化物、
層状チッ化物、および鉄砒素系層状化合物な
どの超伝導体において、超流体密度が温度・
磁場に対して示す応答を測定し、超伝導秩序
変数の異方性や実空間での分布、擬ギャップ
についての情報を得た。また、軽元素ネット
ワーク型超伝導体Ln2C3(Ln=La,Y)について、
ミュオンスピン回転法による磁場侵入長の
測定から明確な二重ギャップの証拠を得る
ことができた。また、ホウ化物超伝導体YB6
の磁束格子状態を明らかにした。 
 
（５）新規超伝導体の開発： 

ミスフィット層状硫化物に水分子を層間に
導入して新たな超伝導体を発見した。またCa
をインターカレートしたグラファイト(CaC6)
において、8GPaの圧力下で転移温度Tcが
15.1Kまで上昇すること、さらに高い圧力で
は構造が不安定となり、3K程度の低い転移温
度の相に一次転移することを発見した。一方、
空間反転対称性を有さない結晶構造からな
る新規超伝導体を多数発見した。約2K の超
伝導転移温度を示すRh2Ga9, Ir2Ga9の他、ス
ピン－軌道相互作用が期待されるPt,Irなど
の5d遷移元素を含んでいる物質、更には鉄
砒素超伝導体と同じ構造を有する Irリ
ン化物があり、エキゾチックな対状態も期
待できる。 
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