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１．研究実施の概要

本研究は、様々な極限的実験環境下において高温超伝導体を中心とした超伝導体

の電子状態や磁束状態を解明し、超伝導の基本概念の構築に貢献し、超伝導工学の

シ－ズを育てることによって超伝導の新しい理工学の基礎の確立を目指す。具体的

には、①高温超伝導体の大型高品質単結晶の育成、および新物質開発、②GHz-THz

帯における超伝導エレクトロニクスの基礎研究、および③高温超伝導体の磁束状態

の解明、④渦糸のダイナミクスと内部電子状態の研究、⑤ジョセフソンプラズマ共

鳴を用いた渦糸構造の研究、⑥渦糸構造と相転移の研究、⑦直接観察による渦糸の

微視的構造の解明を中心課題とする。

２．研究実施内容

本研究は、平成８、９年度において、一応の基本整備が整い、平成10年度より本

格的に本研究の中心的課題の解明に向けた様々な実質的研究が行われるようになっ

た。平成10年度には、Bi2Sr2CaCu2O8+δ系の大型単結晶育成に成功し、中性子回折、

光電子分光などの大型で良質な単結晶でなければ実験不可能な課題の研究が大きく

進展した。また、磁束状態の研究において、これまで発見されていなかった新しい

磁束相を示唆する実験結果や、磁束線格子融解現象の角度依存性が異方的GL理論で

予想されるスケ－リング則に従わず、特に磁場がab- 面内近傍では角度依存性が階

段状になること、一次相転移が極くab- 面近傍では２次転移へと変化することなど、

Bi2Sr2CaCu2O8+δ系での磁束線格子融解現象の全貌が全角度量域で明らかにされつ

つあることは特筆すべき新しい進展である。

さらに、ジョセフソンプラズマの温度依存性が複数のド－ピングの異なる単結晶

Bi2Sr2CaCu2O8+δで測定され、高温超伝導体の超伝導状態のc- 軸方向における散乱機

構、および、準粒子の緩和率がマイクロ波領域で詳細に検討された。その結果、固

有ジョセフソン結合が形成されているc- 軸方向ではAmbegaokar-Baratoffの関係式が

破綻していることがわかった。これは、高温超伝導体の発現機構解明に関与する直

接的な実験結果であることから極めて重要な結果と考えられている。また、ジョセ

フソン磁束系に対応すると思われるジョセフソンプラズマが実験的に観測され、そ
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の周波数依存性、温度依存性を詳細に調べた。その結果、これまでのジョセフソン

プラズマとは全く異なる特異な磁場依存性、周波数依存性を示すことがわかった。

現在、理論的な考察を行っている段階である。

本年度から開始した新超伝導物質の開発では、強磁性超伝導体RuSr2GdCu2O8

（Tc =38 K）を は じ め と し て 新 し い 超 伝 導 体、RuSr2EuCu2O8（Tc =17 K）、

RuSr2SmCu2O8（Tc =15 K）、 FeSr2LnCu2O6+δ （Ln=希土類元素）（Tc=40 K）が発見

された。これらの化合物は磁性と超伝導が複雑に絡み合っており、高温超伝導の研

究に新しい方向性を与えるものとして極めて重要であると考えられる。

以下に、具体的に研究内容に沿って、平成11年度の特筆すべき成果について報告

する。

　①　高温超伝導体の大型高品質単結晶の育成、および新物質開発

昨年度報告したように、Bi2Sr2CaCu2O8+δ系においては極めて良質の単結晶が恒

常的に育成されており、その品質の高さは様々な物理的測定結果から益々評価が

高まっている（平成10年度報告書、および３．研究成果発表参照）。我々が新しく

開発したILSTSFZ法の一部は、現在、ニチデン機械株式会社より製造されている

新型フロ－テイングゾ－ン装置に取り入れられ、市販されている。これをさらに

改造することでより大型の単結晶が育成できるものと期待されている。

本年度から、新しい試みとして新物質の開発を開始した。興味ある物質としては

強磁性と高温超伝導が共存するRuSr2GdCu2O8系である。この系はYBa2Cu3O7-δと

類似の結晶構造を持つが、いわゆるCu（�）サイトがRuに置き換わったもので

ある。結晶構造を図１に示す。

図１からわかるように結晶構造は比較的単純な正方晶であり、２層のCuO2面と

RuO6面が交互に積層している。TCurie=136Kで（反）強磁性に転移し、その後、
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　　図１　RuSr2GdCu2O8 の結晶構造（赤丸（大きい丸）：Sr、紫：Ru を囲む八面体、

　　　　　緑：Cu（�）を囲む４面体、青丸（小さい丸）：Gd）



Tc =40Kで超伝導となる特異な物質であることが知られている。特徴的なことは

、TCurie=136K以下で磁化は磁場とともに強磁性的に変化し、超伝導状態でもその

強磁性的状態と共存することにある。この強磁性と超伝導の共存は従来の超伝導

体では不可能と考えられ、従って、これを明らかにすることは高温超伝導の機構

を解明する大きな手がかりとなる可能性がある。特に、超伝導がd- 波と考えら

れているので、c- 軸方向の伝導現象がどのような機構で起こるかが興味の焦点

である。このような研究には単結晶が必要不可欠であるが、これまでの実験結果

によれば、高温での融解の振る舞いが大変特異であり、単結晶育成が極めて困難

であることがわかってきた。現在、この問題を回避する単結晶育成法を検討中で

ある。

同様の結晶構造を持つ物質NbSr2GdCu2O8は絶縁体であり、（反）強磁性が無い

ので両者の混晶系Ru1-xNbxSr2GdCu2O8を作製し、強磁性と超伝導の関連を調べてい

る。

また、新物質としてFeSr2LnCu2O6+δ（Ln=Nd,Sm,Eu,Gd,Y,Tb,Dy,Ho,Er,Tm,Yb,Lu）

系を開発し、超伝導化に成功した。この物質は鉄を含む初めての高温超伝導体で

あり、結晶構造はRuSr2GdCu2O8と同類である。現時点で、Tc=40 K程度であるが、

試料の作成条件を最適化することによってさらに高い転移温度が期待されてい

る。単結晶化を含めてさらに新しい超伝導体の合成を行っている。

　②　GHz-THz帯における超伝導エレクトロニクスの基礎研究

この研究分野での特筆すべき進展は、層状超伝導体で磁場がab- 面内の時、ジョ

セフソンプラズマ（縦プラズマ）が２つのブランチに分離し、これまで知られて

いる磁場がc- 軸方向でのジョセフソンプラズマとは本質的に異なるモ－ドを発

見したことにある。図２にアンダ－ド－プ単結晶Bi2Sr2CaCu2O8+δの場合観測され

た、この二つのブランチのプラズマ周波数の磁場依存性を示す。
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図２　H//ab の場合のプラズマ周波数と

　　　磁場の関係



図２から明らかなように、プラズマ共鳴周波数はゼロ磁場のプラズマ共鳴周波

数よりも高いモ－ドと低いモ－ドに分離する。磁場がc- 軸の場合、プラズマ周波

数は面間のジョセフソン電流で決定され、磁場によってジョセフソン電流は単調

減少するので磁場中ではゼロ磁場の共鳴周波数より高い周波数では共鳴は起こら

ないと考えられるが、このように磁場がab- 面内にある場合、ゼロ磁場での共鳴

周波数より高いところにプラズマ共鳴が観測される。これは新しい発見であり、

大変注目に値すると考えられ、理論的な解明が進行中である。現在、この現象は

磁場がab- 面内にある場合、ジョセフソン磁束が超伝導の縦プラズマ振動と強く

結合する事によって起こるものと考えられている。

現在、約100 GHzまでのプラズマ実験が可能であるが、さらに高い周波数領域

での実験技術を開発中である。また、プラズマ周波数のサイズ効果を調べるため、

以下③で述べられるようにナノテクノロジ－を用いたミクロンからサブミクロン

サイズの試料を作りジョセフソンプラズマの実験を開始している。

　③　高温超伝導体の磁束状態の解明

この分野ではこれまで磁束線格子融解現象を中心にして、高温超伝導体の磁束

状態の異常現象の解明に当たってきた。最近の特筆すべき成果は以下の通りであ

る。極めて異方正の大きい単結晶Bi2Sr2CaCu2O8+δを用いて磁束格子融解現象の角

度依存性を電気抵抗で精密に測定し、その角度依存性が、異方的ロンドンモデル

から得られるスケ－リング則に従わず、面内磁場の関数として特異な階段状の変

化を示すことを新たに発見した。この様子を図３に示す。
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　　　　図３　単結晶Bi2Sr2CaCu2O8+δにおける磁束格子融解曲線の角度依存性。

　　　　　　　縦軸、横軸はそれぞれ磁場のc- 軸方向、ab- 面内方向への射影成

　　　　　　　分を表す。



この図３から一見してわかるように、磁束線格子融解曲線はab- 面方向の磁場

の関数として、ほぼ直線的に減少する領域（region �）、ほとんど角度に依存せず

フラットな領域（region �）、そして再び減少し大きくつきだして閉じる領域

（region �）の３つの特徴的な領域に分割されるように見える。Region �は、層

状性が強いため、磁束のパンケ－キとジョセフソン磁束が交叉することで発生す

ることが理論的にも解明されているが、他の二つの領域は我々の実験によって発

見された新しい現象で、現在その解明が進められている。磁束線格子融解現象は

１次相転移であるが、これはc- 軸から89.7゜までの領域であり（region �まで）、

region �の領域は電気抵抗の測定からは２次転移のように見える。もちろん、電

気抵抗は熱力学量ではないので問題は残るが、少なくとも１次転移に伴う抵抗の

飛びは消失することがこの実験結果から明らかにされたことである。磁場が完全

にab- 面内であるときジョセフソン磁束は秩序状態を作らないとする理論的予測

や、液晶のようにスメクティック状態が発生するなど様々な予測があるが実験的

な検証はまだない。

また、この実験と補足的であるが、微細加工技術を用いたMEM （Micro-

Electronic Mechanics）でトルク測定装置を開発中で、予備的な段階ではあるが

SQUIDを越える極めて高感度で磁化を測定できる。さらに、磁束線格子融解現象

の局所的性質を調べるため微小コイルを用いた磁気帯磁率測定法を開発中であ

り、磁束格子の弾性的性質を明らかにするための実験をおこなっている。微細加

工技術を用いることによって様々な形状のミクロンサイズの微小な超伝導体を作

ることができ、このような微小超伝導体中の磁束の分布やその動的性質の解明を、

走査型SQUID磁気顕微鏡で行っている。

　④　渦糸のダイナミクスと内部電子状態の研究

渦糸は一種のマクロな量子凝縮物質として理解することが可能で、そのダイナ

ミクスは、最近注目されている摩擦の問題や、電荷密度波やスピン波などの運動

とも関係して新しい研究領域を形成しつつある。渦糸ダイナミクスの研究の一環

として磁束運動にともなう２種類の雑音測定を行った。マイクロホールプローブ

を用いた磁束の運動にともなう局所磁束密度の雑音測定からは、磁束格子が動き

始めた直後にはプラスチックフローが起こっていることを明らかにした。また伝

導雑音測定からは、運動が間欠的に起こるいわゆる洗濯板ノイズを超伝導体で初

めて発見し、縦方向の時間相関が非常に発達していることを明らかにした。

超伝導波動関数の対称性が、渦糸のコア内部の準粒子励起状態に強く反映する

ことが最近理論的に調べられている。したがって、渦糸内部の準粒子状態を実験

的に調べることによって、超伝導波動関数の対称性ひいては超伝導のメカニズム

に関する知見を得ることが可能である。本年度は、マイクロ波表面インピーダン
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スと低温比熱の測定によりYNi2B2Cの超伝導状態の研究を行った。この物質は反

強磁性と超伝導との競合や渦糸が四角格子を組むことで興味がもたれているが、

この物質の準粒子構造を調べた結果、渦糸コアの外側に準粒子が大きく伸びてい

ることを見つけ、この物質の対称性がこれまで信じられてきたような単純なs波で

はなくかなりd波に近い異方的s波であることを指摘した。

さらに渦糸は磁束をトラップすることが知られているが電荷もトラップしてい

る可能性が指摘されている。我々はY:123とY:124に対して核磁気共鳴の実験を行

い核四重極周波数の精密な測定を行い、これらの物質では電荷もトラップしてい

る可能性があることを示した。これらの結果は従来のBCS理論から予想される電

荷とは符号が反対でありまたその大きさも２桁近く大きいものであり、今後はさ

らに他の物質について同様の測定を行うと共に渦糸コア内部での核磁気緩和の実

験を行う必要がある。

　⑤　ジョセフソンプラズマ共鳴を用いた渦糸構造の研究

高温超伝導体においてジョセフソン電流と電磁波の結合波であるジョセフソン

プラズマの存在が松田らによって明らかにされて以来、超伝導層間のコヒーレン

スを探る手段としてジョセフソンプラズマ共鳴の実験が本研究グループによって

精力的に行われ、多くの成果を上げた。昨年度一次融解転移を横切る際に、ジョ

セフソンプラズマ周波数が飛ぶことを明らかにしたが、本年度はさらに、昨年度

導入された周波数スイープのできる装置を用いて、低温で渦糸格子がグラスに転

移するいわゆるセカンドピークにおいてジョセフソンプラズマ共鳴の実験を行

い、磁束固体－液体融解相転移と同じようにプラズマ周波数の不連続な飛びを観

測した。この結果は、セカンドピークにおける磁束系の変化が一次相転移である

ことを意味し、固体相における相転移の問題に重要な知見を与えるものである。

重イオン照射により柱状欠陥が導入されたBi2Sr2CaCu2O8における、磁束液体状

態での磁束の再結合（リカップリング）現象に関して、本研究の発足以来、その

メカニズムを明らかにしてきたが、本年度はさらに柱状欠陥の角度依存性が研究

され、再結合現象は磁場のｃ軸成分によって支配されることが示された。

　⑥　渦糸構造と相転移の研究

磁束格子融解線が明確に定義できる良質な非双晶YBa2Cu3Oy（YBCO）単結晶を

作製し、30 Tの高磁場領域まで渦糸系の相転移の相図を系統的に調べている。今

までに渦糸固体状態において、数テスラから１０テスラ程度の磁場で渦糸格子状態

と渦糸グラス状態を分ける磁場誘起規則－不規則相転移の存在を実験的に明らか

にした。本年度は、さらに種々の条件下で酸素処理を行って、渦糸相図に与える

酸素量依存性を調べた。また、微小試料の高磁場における高精度磁化測定を行う

ために、カンチレバー式静電容量法を用いた磁気トルク測定法を開発した。その
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結果、酸素欠損がほとんどない試料では、30 T以上の磁場まで１次相転移が継続

すること、不規則性が増加したアンダードープ試料では全領域で２次相転移を示

すこと、またその中間の濃度で新たな渦糸相が観測されることを明らかにした。

さらに、これらの相転移線上でのエントロピー変化を精度良く求め、１次相転移

線の下部臨界点の存在を熱力学的に確立した。

低磁場で磁束系の相転移が起こるBSCCOでは電磁気的カップリングの重要性

が理論のみでなく実験的にも認識されるようになってきた。我々はこのような系

における傾斜磁場下における磁束状態を微少ホール素子をプローブとして調べて

きた。これまでに、磁束相転移磁場が面内磁場に対し特異なスケーリング特性を

示すことを明らかにしてきた。また、傾斜磁場下ではc軸方向に磁場を印加したと

きには見られない新たな磁化異常が発生することも明らかになった。これらの現

象は、異方性の大きな超伝導体における傾斜磁場下での磁束状態が単なる傾いた

磁束格子では無く、パンケーキ磁束とジョセフソン磁束が（ほぼ独立に）共存す

る交差格子の基底状態にあると考えることによりおよそ理解される。Koshelevに

よるこの考えが正しいとすると、磁場をc軸からわずかに傾けたときに交差格子は

均一に傾いた格子に1次転移をすることが予想されている。その特徴的な角度は

BSCCOの場合わずか数度である。我々は、この転移の存在に詳細な磁化の角度依

存性の測定から追った。その結果、確かにc軸から数度から十数度の範囲で、新し

いスケーリングが破れることを見い出した。しかしながら、その変化は１次転移

というよりクロスオーバー的である。

　⑦　直接観察による渦糸の微視的構造の解明

ファラデー効果を用いた磁気光学的手法はこれまで、高温超伝導体単結晶全体

にわたる磁場分布を通して、臨界電流密度やピン止めに関する情報を与えてきた。

しかし、磁束格子融解転移に伴う磁束密度の変化は0.3 G以下とわずかなため、こ

れを観測することは不可能と考えられてきた。我々は、CCDカメラを用いた差像

測定法を改良することにより、従来の手法に比べ磁場分解能を２桁程度高めるこ

とに成功し、この技術を用いて磁束格子融解転移の試料中での発展のようすの観

察に初めて成功した。

酸化物高温超伝導体の渦糸の微視的構造と電子状態を調べることを目的とし、

低温磁場中トンネル顕微鏡を用いてトンネル分光測定を行った。YBa2Cu3Oyと

Bi2Sr2CaCu2Oy単結晶において良質な表面を得るために超高真空中で試料の劈開

を行い、劈開面での超伝導特性の評価を行った。その結果、YBa2Cu3Oy単結晶に

おいては、10K程度の低温で劈開することにより明瞭なエネルギーギャップが観

測され100nm程度の範囲で安定なスペクトルが得られることが分かった。今後、

磁場中でのトンネル分光測定を行い、渦糸構造と渦糸内部の電子状態密度の測定
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を行う予定である。
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