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研究成果の概要（和文）：本研究では測定上の難点により強磁場研究が少ない有機伝導体に関して新奇量子状態
の探索と評価を行うことを目標とし、パルス強磁場中で可能な精密物性測定手法の拡張を中心に研究を行なっ
た。
パルスマグネットは瞬間的ながらも強磁場の発生が可能であるが、 短い発生時間やノイズ等の欠点があるため
に、一般的な物性測定とは異なる手法を用いる必要がある。本研究ではパルス磁場中の測定環境の整備により、
有機伝導体の熱測定や超音波測定等の複数のパルス磁場中測定を可能とした。この測定環境を用いることで、
FFLO超伝導状態をはじめとした有機固体が示す多彩な強磁場量子物性を研究することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we focused on extending the method of precise physical 
property measurements in pulsed high magnetic fields, aiming to investigate novel quantum states in 
organic conductors, which have not been widely studied in high magnetic fields due to the 
measurement difficulties.
Although pulsed magnets can generate high magnetic fields, some disadvantages, such as short pulse 
duration and large noises, make it necessary to use different methods from that used for usual 
physical property measurements. Here, we developed and improved measurement systems for pulsed-field
 measurements, which enables multiple measurements in a pulsed magnetic field, such as heat capacity
 and ultrasonic measurements of organic conductors. By using this systems, we succeeded in studying 
various high-field quantum properties occurred in organic solids, including the FFLO superconducting
 state.

研究分野： 固体物理化学

キーワード： パルス強磁場　 有機伝導体　装置開発　強磁場　有機超伝導体　FFLO
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研究成果の学術的意義や社会的意義
パルス強磁場中の物性測定は定常磁場中の測定に比べて実験的難度が非常に高く、研究対象は測定上扱いやすい
物質が選ばれやすい。本研究では測定難度の高い有機固体に対してパルス強磁場中精密物性測定を行うために、
パルス磁場中測定手法の拡張を中心に研究を行い、実際に複数の有機固体のパルス強磁場測定を成功させた。
有機物の単結晶のように微小・脆弱な固体でもパルス磁場中で精密測定が比較的容易になったことは、これまで
未踏であったパルス強磁場研究の裾野を広げるだけでなく、従来の研究の測定精度や効率を上げることにも繋が
り、強磁場固体物性研究を押し上げる学術的・社会的意義がある。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
「磁場」は電子のスピンや電子運動に直接作用するため、温度や圧力の変化では現れない量子
効果および量子相を誘起させることが可能であり、固体電子物性では重要な役割をもつ。特に極
低温・強磁場の極限環境では、有限温度において熱ゆらぎによって隠れていた多彩な物理が顔を
出すため、様々な新奇量子物性の研究に寄与してきた。研究対象とする物性のエネルギースケー
ルによって必要な磁場は変化し、数十ケルビンの物理を議論するには同じエネルギースケール
である数十テスラ程度の磁場が必要とされる。数十ケルビンは室温から比較すると十分に低温
であるが、磁場発生装置として普及している超伝導磁石でも約 20 テスラが発生上限であり、一
般的には到達が非常に難しい。高温超伝導のような数十〜数百ケルビンのエネルギースケール
をもつ物性や極低温・強磁場量子極限に関する議論は通常の研究環境では困難とされる。短時間
のパルス的な磁場を発生するパルスマグネットでは、100-1000 テスラ級の強磁場発生は可能で
あるが、短い発生時間や大きなノイズなどの問題から測定に困難な点が多く存在し、実際の実験
で測定可能な物理量や対象試料は限られている。 
本研究で対象とする有機固体は、弱い分子間力によって結晶が形成されているため、発現する
量子物性のエネルギースケールは比較的低い場合が
多く、外場応答が敏感である。そのため、パルス強磁
場と有機固体の組み合わせは、実験室内でも量子物性
の強磁場極限までの研究を可能とする。更に、有機固
体は図 1 のように分子サイズや特徴的な形状をもつ
分子から構成された結晶であることから、極めて純良
な単結晶の合成が比較的容易であり、量子物性の本質
的な議論をする上で最適な研究対象であると考えら
れる。しかしながら、有機化合物の単結晶は溶液中の
合成によって得られるために基本的に微小単結晶で
しか得られない場合が多い。また、柔らかさという利
点の裏で、脆弱性という欠点をもつことから、実験を
する上での結晶の破損が問題となることも頻繁にあ
る。これら測定上の問題点が多いために有機固体の研
究は世界的に主流ではなく、また、パルス磁場中での
先行研究は数は極めて少なかった。 
 
 
２．研究の目的 
パルス磁場中での新規測定手法の開発や精密測定装置の整備は、これまで未踏であった強磁場
領域での物性議論を実現させられると期待できる。そのため、本研究では、パルス強磁場中で可
能な物性測定手法の拡張を行う。同時に、低いエネルギースケールをもつ分子性結晶を研究対象
にすることで、測定・物質の両面から量子物性の強磁場極限へとアプローチをかける。現状とし
て、有機伝導体の強磁場研究は測定上の難点からほぼ未開拓であり、有機伝導体の新奇量子状態
の探索と評価を行うことを目標とした。特に、有機化合物内で分子の配列や形状などの分子自由
度に影響されて示すπ電子に特有な強磁場超伝導状態を議論することを中心とした。 
 
 
３．研究の方法 
研究目的の達成には、基礎としてパルス磁場中測定環境の整備が不可欠であり、これに加え、
構築された環境を用いて強磁場中の有機固体で現れる超伝導状態などの新奇量子物性の議論を
することが必要とされる。 
測定手法としては熱容量や磁場侵入長、音速等の特に熱力学量の計測を中心とする。そのため
の初期段階として、高速で高精度でデータ収集が可能な電子機器の整備を行う。その測定系に合
わせて、各種量を測定可能な極低温パルス磁場中測定用多機能プローブを作成する。また、試料
に対する磁場角度制御などが可能な機構を搭載することで、測定の自由度を拡げ、様々な強磁場
物性へのアプローチ、例えば、正確な熱力学相図の作成を可能とし、多面的な量子物性の議論へ
と展開する。対象とする有機固体の単結晶の大部分は、自身で過去に液中電解合成法によって合
成したものを使用し、一部は共同研究者に依頼して得る。 
主な研究対象の量子物性の一つとして、強磁場超伝導状態である Fulde-Ferrell-Larkin-
Ovchinnikov (FFLO)状態に注目する。有機固体における FFLO状態は 10-30 テスラの強磁場を低
次元伝導面に平行に磁場を印加した際にしか発現しないと考えられているため、上述で開発に
挑戦するパルス磁場中角度分解測定法を用いて、アプローチする。まずは、先行研究で FFLO状
態を示すと期待されている候補物質の有機伝導体に対して、先行研究で行われていなかった種々
の測定を行う。また、FFLO 状態の確認がされていない類縁物質においても種々の測定を行うこ
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図 1. 有機伝導体の結晶構造の例。 



とで FFLO 候補物質の探索を行う。 
また、FFLO 状態を示す物質やその類縁体の超伝導状態以外の周辺物性も精査することで FFLO
状態発現に必要なパラメータの議論や、新しい量子物理の探索を行う。 
 
 
４．研究成果 
初年度は基礎部分である測定装置開発を従点的に行った。本課題で主体としていたパルス磁場
中の熱測定装置の開発であるが、測定プローブ設計の刷新、温度計の最適化、新規測定手法の導
入により、既に世界最高精度であったパルス磁場中比熱測定の更なる測定精度の向上や測定可
能温度範囲の拡張に成功し、効率的に研究を行えるようにした(S.Imajo et al., Rev. Sci. 
Instrum. 92, 043901, (2021).)。また、電気抵抗や磁気トルク、磁場侵入長、超音波などの各
種測定についても、磁場に対する角度依存性を正確に測定するため、精密角度回転機構の設計・
開発を行うことで各種磁場角度分解測定の環境を整備した。また、先行研究が存在する物質を用
いて試験測定を行うことで、開発した測定環境が本研究の目的の達成に十分であることを確認
した。 
次年度以降は、これらの装置を用いて、本課題で
目的としていた有機超伝導体の強磁場電子状態の
研究を行なった。まず、比熱測定では、代表的な
有 機 超 伝 導 体 の 一 つ 、 κ-(BEDT-
TTF)2Cu[N(CN)2]Br に対する伝導面内 30 テスラ以
上強磁場における電子熱容量の磁場依存性を初め
て明らかとした。この結果を踏まえ、この物質の
超伝導発現の起源を議論する上で重要な情報とな
る超伝導ギャップを決定することに成功した
(S.Imajo et al., Phys. Rev. B 103, L060508 
(2021).)。この物質において、精密角度回転機構
を搭載した測定プローブを用い、図 2 のように電
気抵抗測定から磁場を伝導面に精密に水平に印加
した際の臨界磁場 Hc2の決定を行った。更に、加え
て TDOを用いた磁場侵入長測定も行うことで、電
子スピンの超伝導破壊効果に関連した Pauli限界
磁場付近で相転移を示唆する異常を観測し、通常
の均一な超伝導から FFLO 超伝導へと相転移してい
ることを示唆する有力な証拠を掴んだ(S.Imajo et 
al., Crystals 11, 1358 (2021).)。これら結果を
ベースとして、その他の試料においても精密角度回転磁場中で各種の測定を行い、FFLO 超伝導
状態の特徴や起源の詳細を議論することに成功した。特に、κ-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2の超音波測
定からは弾性定数の異常(S.Imajo et al., Nat. Commun. 13, 5590 (2022).)、λ-(BETS)2GaCl4
の磁気熱量効果測定からは FFLO相への相転移の一次相転移性やエントロピー変化など(S.Imajo 
et al., Phys. Rev. B 103, L220501 (2021).)の FFLO超伝導を議論する上で重要な物理パラメ
ータを明らかとした。 
上述したこれら FFLO 候補物質は強相関電子系
に属しており、バンド幅制御により超伝導を示
すフェルミ液体相から Mott 転移や電荷秩序転
移を示すことが知られている。化学置換を用い
た化学圧力制御によってこれら周辺物性の理解
にも挑戦した。特に、図 3 のようにフェルミ液
体相において 50 テスラ超級の強磁場量子振動
測定を行うことで電子の有効質量やフェルミ面
の化学圧力変化等を明らかにし、超伝導状態の
背景にあるフェルミ液体相の強相関性について
定量化することに成功した(S.Imajo et al., 
Phys. Rev. Lett. 125, 177002 (2020).)。これ
により隣接する秩序相がもつ自由度の量子的な
揺らぎが超伝導の形成に重要な役割を果たして
いることを示した。 
本研究にて開発された測定環境はこれまで難
しかった分子性有機固体の強磁場研究を実現化
し、国内外からの注目を浴びている。実際に、国
内・海外の研究者からこれら測定環境を用いた共
同実験を新規に複数件依頼された。これによって
上述の類縁物質以外にも各種パルス強磁場測定
することで、超伝導以外の様々な量子物性の研究

図 2. κ-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Brの
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も行うことに成功し(例えば、S.Imajo et al., Phys. Rev. B 103, L201117 (2021).)、次の研
究課題へと発展させた。 
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