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研究成果の概要（和文）：超強磁場で誘起される電子系の相転移と結晶の対称性の関係を、超強磁場X線回折で
研究した。成果として、これまで難しかった極低温、超強磁場下での高精度・高感度のX線回折手法を確立し
た。これによって、熱によるぼやけを排除して磁場誘起相転移における構造変化を決定する事が可能になった。
これを用いて、イットリウム系の高温超伝導体およびランタン系の高温超伝導体の磁場誘起電荷密度波の共通性
を明らかにし、普遍的な電子状態の存在を強く示唆する結果を得た。さらに、半金属グラファイトにおいて、超
強磁場下での電子系の1次元化に伴う密度波転移が、格子の非単調な変調を伴うことを見出し、変調波数がロッ
クされる可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：We have established an X-ray diffraction method with high accuracy and high 
sensitivity under ultra-low temperature and ultra-strong magnetic field. This made it possible to 
determine structural changes in magnetic field-induced phase transitions without thermal broadening.
 Using this, we clarified the commonalities between magnetic field-induced charge density waves in 
yttrium-based high-temperature superconductors and lanthanum-based high-temperature superconductors,
 and obtained results that strongly suggest the existence of a underlying universal electronic 
state. Furthermore, in semimetal graphite, we found that the density-wave transition associated with
 the one-dimensionalization of the electron system under an ultra-strong magnetic field is 
accompanied by non-monotonic modulation of the lattice, indicating the possibility of locking the 
modulation wavenumber with the lattice.

研究分野： 強磁場物性

キーワード： 強磁場　X線自由電子レーザー　電子相転移　X線散乱　極端条件
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研究成果の学術的意義や社会的意義
強磁場は電子の運動とスピンに大きな影響を与え、新しい状態が強磁場下で誘起されることは、多くの物質で見
出されてきた。そのような新しい電子相の理解には、電子構造、とりわけ、結晶格子と結合したバンド構造の周
期性や対称性の変化をX線で直接決定することが欠かせない。そのような実験はこれまで困難であったが、本研
究によって、小型パルス磁場発生装置とX線自由電子レーザーを組みあわせた手法が確立した。これにより、強
磁場中の電子状態の理解が格段に進展することが期待される。このような学術的な進展は、磁場による物質制御
法の開拓とそれを用いた機能性材料の開発などに役立てられることが期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 
熱揺らぎを抑制した超低温における強磁場誘起相転移では, 本質的に量子ゆらぎが相転移を支

配し, 量子極限における強電子相関により電子状態が激変する電子相転移が引き起こされる. 

そこでは, 磁気・電荷・格子等, 物質のもつ多自由度相関により対称性の破れが支配され, し

ばしば非自明な秩序状態が現れる. 例えば, 半導体や半金属において, 強磁場下で全ての電子

が最低ランダウ準位に押し込められ, 身動き出来ずせめぎ合う時に,“多体電子系がどのように

対称性を破り, 秩序化するのか?”は, 長年にわたる物性研究の核心である. 物質中の電子は結

晶の中に存在するため, 電子系の秩序は, 入れ物であるフェルミ面やその基盤となる格子の対

称性と不可分であり, 異なる自由度の相関により, 多様な相転移がもたらされる. これらの電

子相転移の普遍性と多様性の理解は物質科学の最重要な課題の１つである.しかしながら, 磁場

誘起電子相転移の研究は, まだその入口にあると言っても過言ではない. その最大の理由の１

つは, 超強磁場下における実験手法の制約である.   

従来の研究では, もっぱら磁化や電気抵抗などのマクロ測定により, 様々な強磁場相の秩序変

数を間接的に推測するのみであったが, 我々は 10 年以上にわたり, パルス強磁場下における 

X 線回折, X 線分光(吸収･磁気円２色性), 中性子回折手法を継続的に開拓し, 新分野として強

磁場量子ビーム科学分野を立ち上げた. その結果, 超強磁場下において, 磁気構造, 結晶構造, 

価数, 元素・軌道別磁化などを捉えることで, 秩序変数を直接的に決定することが可能になり, 

磁場誘起相転移の研究に革新をもたらした. さらに, 数年前から強磁場中の結晶構造の変調と

対称性の変化を決定するこを目指して, X 線自由電子レーザーと超強磁場の組み合わせに先駆

的に取り組んできた. X 線自由電子レーザーは,で放射光に比べて格段に高い瞬時強度を有する

ため, シングルショットで微弱な超格子反射の測定や発光分光の測定が可能であり, パルス磁

場の特徴である短時間しか磁場を発生出来ないという短所がもはや短所でなくなる. このパラ

ダイムシフトの最も大きな効果として, パルス磁場発生システムの設計において, 積算時間確

保に必要な長いパルス幅と高繰り返し対応の耐久性の考慮が不要になり, 強度重視の設計によ

り 50T 以上の超強磁場領域へのアクセスが可能になり, 磁場誘起相転移研究手法として, 新し

い発展をもたらした. 
 
２．研究の目的 
このような背景の下で, 本研究では, パルス超強磁場 X線自由電子レーザー散乱手法の革新と

発展によって量子極限における物質の振る舞いの研究に飛躍をもたらすことを目指した. 磁場

中の電子状態を理解する手法としては, 輸送現象における量子振動の観測によるフェルミ面決

定手法-“フェルミオロジー”-がこれまでの標準的手法であったが, これに代わって, 超強磁

場下における精密な構造解析と各種Ｘ線分光を駆使した電子状態の直接決定に基礎付けられた

“強磁場Ｘ線散乱フェルミオロジ ー”が有力な手法となることが期待される.これを通して, 

物質科学の根本的な課題である, 強く相関した多体電子系は相関の変化によりどのような電子

の秩序を示すのか?, それらの秩序は, 電子が 

置かれた 物質の対称性や電子以外の自由度

との相関によりどのような多様性を示すの

か?, という本質的な問いの歴史に, これま

でにない新地平がもたらすことを目指した. 

 
３．研究の方法 

研究の手法としては, 従来のパルス超強磁

場 X 線自由電子レーザーの組みあわせに加え

て, 電子相転移を熱によるぼやけのない状態

で観測するために, 極低温との組みあわせ手

法を新たに開拓した. そのために, 4 K 冷凍

機の先端に, 4Heを凝縮するポットを設けて, 

液体ヘリウムを凝縮した上で, 減圧すること

で最低 2 K までの低温を安定して発生する事

に成功した. X 線回折においては,  4 K以下

の実験は：極めて限られており, 実際の研究

 

図 1 超強磁場 X線回折装置. 超小型コイルと

2 K 冷凍機を組みあわせて, 2 Kの極低温で

50テスラ以上の超強磁場を発生可能である.  



 

 

の対象が限定される原因となっていたため, 今回の開発はおおきな意義がある.  

磁場発生には, 小型コンデンサ電源を用いた. X 線としては, 主に SALCAを光源とし, エネル

ギーは 7から 15 keVの間を用いた. 超格子反射の探索実験では, 高強度のピンクビームを, 格

子定数の精密測定ではモノクロビームを用いた. 海外の実験はコロナによる出入国管理によっ

て, 困難があったが, スタンフォードの LCLSにおいても実験を実施した. しかしながら, 他の

施設での実験はキャンセルとなり, マシンタイムが限定されることになった.  

 

４．研究成果 

本研究の成果は以下の通りに纏められる.  

(1) 実験手法の面では, これまで難しかった極低温, 超強磁場下での高精度・高感度の X 線

回折手法を確立したことである. これによって, 熱によるぼやけを排除して磁場誘起相

転移における構造変化を決定する事が可能になった.  
(2)  Y 系高温超伝導体の磁場誘起電子相転移について, 低温強磁場でのみ出現すると期待

される, Pair density wave 状態を探索するために, 従来の実験より大幅に温度を下げて

3.5 K までの低温実験実施し, バックグランドを従来の 1/20 以下に下げることで, 低温, 
強磁場の極限において, はじめて極めて弱い電荷秩序が出現する系にあっては, 零磁場

では電荷秩序は観測出来ない事を明らかにした. これは, 電荷秩序がない状態から電荷

秩序が出現するのかどうか, 乱れのない系でも磁場誘起電荷秩序が存在するのかという

２つの問題に対して回答が得られたことを意味する.  
(3) 次に, 光励起下でおきる CDW と強磁場下の CDW の両者を, X 線自由電子レーザーで

観測して比較することにより, 非平衡の光励起状態が, 強磁場下でおこる平衡状態の

CDWと, 類似していることを実験的に見出した. 具体的には, 光ポンプによって, 超伝

導 CuO2平面に壊れたペアリング状態が生じると, これが 3 次元 CDW の前駆体の核形

成につながることを観察した. この結果は, 光励起の下では非平衡状態から平衡状態へ

のクロスオーバーが生じること, 磁場の増加による渦液体状態の拡大は, 光による壊れ

たクーパー対生成と対応しており, 同一の物理過程に帰着することを示す[1].   
(4) YBCO 系と比較するために, CDW とスピン密度波が相関するとされる LSCO 系につい

て研究を行った.  La1.885Sr0.115CuO4 に対して, 最大 24 テスラ磁場を印可し, その結

果以下の点が明らかになった. 1)低温では, 観察された CDW ピークにより, 材料内に 
2 つの異なる領域が存在し. 1 つは超伝導と共存する短距離 CDW を含むマジョリテ

ィ相, もう 1 つは静的スピン密度波 (SDW) と共存する長距離 CDW を含むマイノ

リティ相である. 2)磁場が増加すると, CDW は最初 SDW と同様に連続的に緩やかに

成長するが, さらに高磁場で渦液体状態に入ると CDW の強度が突然増加する. この

結果は, CDW と動ける超伝導渦との強い結合を意味し,  CDW 振幅の増大と局所超伝

導ペアリングの結合が, 温度磁場相図に従って変化することを示す. この結果を, 
YBCO の結果と合わせると, CDW や SDW の出現の背景に共通の基盤として Pair 
density wave 状態の存在が示唆される[2].  

(5) グラファイトの密度波転移について, モノクロビームを用いて, 高分解能の格子定数の

磁場依存性の測定を行った. 低磁場では, c軸方向の格子長は一旦縮んだ後で, 強磁場で

増大する振る舞いが見られ, 過去の定常磁場における磁歪の符合反転を確認した. 強磁

場相の磁歪は過去のパルス磁場下のマクロ測定に比べて絶対値が小さいが, 単調増加で

はなく, 磁場中で不連続な変化を示し, 異常のある磁場は, 電気抵抗による相境界と概

ね一致した. これらの結果から, 超音波測定によって示されたように, グラファイトの

密度波転移では, 格子異常が誘起されることが明らかになった. その一方, 格子定数の

変化が緩やかになる領域で超格子反射が見られないことから, 格子系との結合は弱く, 
相転移は, 理論的に提案されているように電子的な起源であると考えられる.  

(6) その他, 開発した小型パルス磁場発生装置を中性子回折, X 線分光, テラヘルツ分光などに

応用し, 幅広い波及効果を有することを示すなど, 広範な関連研究を実施した.  

 

以上のように, 本研究では, パルス超強磁場と新世代の X 線光源である X 線自由電子レ

ーザーを組み合わせ, 高感度･時分割Ｘ線回折と X 線発光分光を結合したパルス超強磁場散

乱手法を開拓し, これを用いて磁場誘起電子相転移を構造と微視的な電子状態の視点から

研究する“強磁場Ｘ線構造･電子科学”の概念を確立した. 今後, 今回の成果を利用して多様

な物質の強磁場相の解明に繫がる研究が展開されると期待出来る.  
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