
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

京都大学大学院理学研究科 教授 

石黒 武彦 

「低次元金属・超伝導体の超異方性強磁場効果」 
 



１．研究実施の概要 
近年著しい発展を遂げつつある超伝導体など電子機能性物質の多くは低次元的な性質を

有している。即ち、結晶の方位に応じて著しく異なった特性を示す。低次元的な電子系に

磁場をかけると、その特性は磁場方位により著しく異なる。磁場には電子系を低次元化さ

せる働きがあるためで、それが物質本来の低次元的な金属・超伝導性と相乗すると、電子

系に対する超異方的な磁場環境が実現される。 

本研究では、高い精度で強い磁場を低次元軸に合わせたときに見られる極限的な異方性

環境下での現象を超異方性強磁場効果（Exact Angle Effect：ぴったり角度効果）と名付け

て、このときに実現される金属・超伝導体に関わる量子効果・電子現象・電磁現象に着目

し、低次元機能性の解明と探索また応用への基礎づくりに関する研究を進めた。研究対象

として取り上げた物質は層状構造を有する分子性物質と Sr2RuO4 を中心とする準２次元酸

化物である。また、こうしたことに端を発した機能性の低次元新物質の開発研究を進めて

きた。 

本研究の内容は 

(1) 有機導体の強磁場極限域における超伝導状態の研究 

(2) 準２次元ルテニウム酸化物のスピン三重項超伝導の研究 

(3) 層状超伝導体の磁束状態と磁場中相図の研究 

(4) 新低次元物質の開発 

のように大別される。 

研究実施に当たって、研究の軸になる装置として19テスラに至る強磁場下で試料を 0.3K

または 0.03K まで冷却できるクライオスタット中で試料セルを２軸回転できる装置を導入

した。磁場は超伝導磁石により供給し、冷却にはヘリウム-３冷凍機及び希釈冷凍機を用い

た。回転部には直径 12mm 長さ 10mm 程度の圧力セルあるいは真空セルを装着でき、相対

回転精度は 0.01°のものである。これにより圧力下の試料、比熱・熱伝導などについての

超異方性強磁場効果の実験が可能になった。強磁場装置としては上記のもの以外に東北大

金研、タラハシの米国国立強磁場研、グルノーブルの CNRS-Max Planck 強磁場研の装置を

利用する機会を得て研究を進めた。 

研究グループは超異方性強磁場効果の実験に携わる物性実験グループ、低次元金属・超

伝導体の良質試料を育成すると共に、Ru 化合物を中心とする酸化物や電荷移動錯体を中心

とする分子性物質などの新しい機能性低次元物質を開発する物質開発グループ、それに層

状超伝導体における磁束状態、強磁場極限下の超伝導体に関する理論的研究を進める理論

グループにより構成した。 

 

(1) 層状超伝導体の層面に平行に強磁場をかけることによって実現される、強磁場極限状

態にある超伝導の研究に際しては、電気伝導、熱伝導などの輸送現象および磁化率、比熱

などの熱力学量の測定によりその状態の解明を目指した。これにより、超伝導体の磁場に
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よる破壊効果を、特にスピン分極に着目して明らかにすることが出来た。磁場・温度相図

を得るに当たって、単に電気抵抗あるいは磁化率によるのみならず、比熱ならびに熱伝導

の測定効果を併せ用いたことが、磁束状態等の超伝導転移に及ぼす因子の影響を明らかに

しつつ研究を進めることに繋がった。 

比熱・熱伝導の超異方性強磁場下の測定には、極低温・高磁場中で回転可能な真空カプ

セルの開発などの実験技術開発が鍵となった。測定対象とした分子性超伝導体は現在知ら

れているものの主要なものを殆ど含み、これらについての強磁場極限下における超伝導状

態についてのデータベースを構築した。こうした実験を進めることを通して 1964 年に理論

的にその可能性が指摘されたものの、未だ明確な実験的検証のない FFLO 状態を熱伝導に

よる実験で確認する事ができた。但し、この FFLO 状態を走査型トンネル分光法で直接的

に秩序構造の空間周期分布を観測する実験では表面状態の問題に阻まれて成功するには至

っていない。 

 

(2) Sr2RuO4をめぐる研究については、超伝導が三重項対によるものではないかと考えられ

て真の姿を明らかにすることに高い関心が寄せられている状況にあった。本研究用設備と

して導入された赤外線加熱イメージ炉が威力を発揮し、世界第一級とみられる純良結晶が

得られたのをベースに国内外 60 余ヶ所に結晶を送るなどによる研究を進めることができ

た。その結果、三重項超伝導であることを確定するに至るのみならず、時間反転対称性が

自発的に破れた超伝導状態になっていることが明らかにされて、超伝導の秩序変数を決め

るに当たっての重要なデータを与えることになった。 

一方、磁場方向を制御しつつ磁化率、比熱、熱伝導を測定する実験では、その異方性と

それに係わる超伝導ギャップ構造がフェルミ面上で線状にゼロとなるラインノード状態に

近いことが見出されている。また、スピン三重項状態ではクーパー対のスピン･軌道の内部

自由度のために、温度･磁場によって異なる超伝導相が安定化することが理論家により指摘

されていた。本研究において、準２次元面に１度以内の角度に磁場方向を設定したとき、

上部臨界磁場付近に超伝導２段転移が誘起されることが、比熱、交流磁化率、熱伝導率の

測定から明らかになった。その特徴は既存の理論モデルでは説明できないものの、Sr2RuO4

の新しい超伝導状態を解き明かす重要な手がかりを与えているものと考えられている。 

以上のほか、Sr2RuO4 と Ru 金属との共晶系で Sr2RuO4 では 1.5K であった Tc が倍増して

3K に達するという興味ある事実が発見された。なぜ、Tc がこのように上がるのか、その

機構はまだ明らかではないが、析出した Ru 金属を利用したトンネル効果の実験から異方

的超伝導であることが分っている。 

 

(3) 層状超伝導体における磁束状態を明らかにすることは、高温超伝導体の電磁応用を展

開していく上で不可欠のものである。これに関しての研究の主流が層面にほぼ垂直に磁場

がかかった状態であったのに対して、本研究では層面に平行にかけられたときに形成され
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るジョセフソン状磁束を中心に、磁束のピンニングを介した超音波・電磁波相互変換法、

高周波磁化率による測定を進め、磁束がピンニングを介して電気機械変換をすることを実

証すると共にその特性を明らかにし、一方、パンケーキ状磁束ついては、ジョセフソン状

磁束が面内磁束間の結合を弱めるなどの効果をもたらすことを明らかにした。 

準２次元金属に対して方位を制御した高磁場の効果を観測することによってそのフェル

ミ面を始めとする電子構造についての重要な情報を得ることが出来る。量子振動ほか、角

度依存磁気抵抗振動がこれに相当する。こうした手法を適用することにより Sr2RuO4、

(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3、(EO-TTP)2SbF6 などの Fermi 面に関する情報を導いたが。Sr2RuO4

については量子振動にかかわる２次系特有の化学ポテンシャル振動効果を従来見られなか

った明瞭さで観測することが出来た。また、開いた Fermi 面にかかわる２次元導体の抵抗

ピーク効果を観測し、これより Fermi 面についての特徴を明らかにした。 

理論研究では実験グループの研究と併行するよう強磁場極限下の超伝導状態、特に

FFLO 状態の研究、層状超伝導体における磁束相図に関する研究を中心に進めた。即ち、

面平行磁場中の準２次元異方的超伝導体における、超伝導の上部臨界磁場と秩序変数の空

間構造を調べた。また、層状超伝導体のボルテックスグラス転移に関する理論研究を進め、

ユニバーサルスケーリング則を見直し、乱れの強さを考慮に入れたその妥当なあり方を示

して、実験との整合を可能とした。更に、綿状欠陥、更に点欠陥が存在する場合にも適用

できる理論を構築した。また、渦糸状態におけるホール効果の乱れ依存性、ジョセフソン

磁束状態に関する理論的研究のほか、乱れによる量子臨界点近くでのスピン三重項超伝導

ゆらぎ、磁場誘起超伝導－絶縁体転移現象についても研究を進めた。 

 

(4) については Ru 酸化物として新しい準２次元モット転移系として Ca2RuO4 と Sr2RuO4

との固溶系の物性相図を完成させ、一定の組成比で現れる量子臨界点における物理機構を

明らかにした。Sr3Ru2O7 については強磁性に近いフェルミ液体状態を明らかにし、メタ磁

性転移が量子臨界現象として取り扱えることを示した。また、パイロクロア型酸化物で金

属・絶縁体転移と幾何学的フラストレーションを示す新物質を開発した。 

一方、低次元分子性導体の開発では金属電子と磁性スピンの相互作用を演出する場とし

て遷移金属を含む対イオン MX4 (M=Fe, Ga, X=Cl, Br) を用いた新しい錯体、分極率の大き

な錯体の開発を目指して、HCDAH2-などの誘起陰イオンを用いた錯体の開発を行ったほか、

自己凝縮能を持った BEDO-TTF 分子とその誘導体を用いた物質開拓を行ない光透過性の

金属性膜を開発した。また、一軸性ひずみによる低次元性を制御する実験的研究を進めた。 

 

２．研究構想 
電子系を低次元化させる強磁場と、２次元或いは１次元的な電子的性質を示す金属・超

伝導体の低次元性を重畳させることにより電子系に対する超異方性強磁場環境を実現し、

その下での電子現象、量子現象についての研究を進展させることを第一の目標とした。こ
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れに Exact Angle Effect（ぴったり角度効果）との名を付け、低次元軸と磁場の軸を 0.01°

を目安とする高い精度で合わせる事を目指した。 

とりあげる物質系としては分子性物質と、酸化物導体のうち Ru 酸化物、特に Sr2RuO4

を中心とした。分子性物質は代表者が手がけてきた系であり、物質開発に重点が置かれて

研究開発が進められたが、磁場の係わる低次元物性をより的確に解明することが重要であ

ると見てきた。特に、超伝導については重要な意味をもつ。また、応用上、磁束との係わ

りについて明らかにしておくことが重要と考えた。 

一方、Sr2RuO4 は研究チームの前野がその超伝導性を発見した物質であり、顕著な２次

元性の金属が示す三重項超伝導体と考えられていた。この物質については本研究を進める

中で育成された良質結晶が研究発展のカギとなった。三重項超伝導の実現には欠陥、不純

物は避けなくてはならないからである。本研究グループで育成された結晶は世界の第一級

品とみなされた結果、国内外の 50 余の研究グループに送り、共同研究を展開することとな

った。本研究グループが超異方性強磁場効果の観点から本性の解明に取り組むと共に、核

磁気共鳴、中性散乱、ミュオンスピン共鳴実験などの協力を得て、Sr2RuO4 の超伝導が三

重項電子対によるものであることを決定づけると共に、２次元金属で見出される三重項超

伝導体として注目されることになった。三重項超伝導体は磁場中で内部状態が変化するが、

それを的確に知るには超異方性強磁場環境が決定的な役割を果たすことも明らかとなった。 

層状構造を持つ分子性物質では磁場を層面に高い精度で平行にかけることにより、軌道

磁気効果による超伝導破壊効果を抑え、スピン磁気効果が効く条件下で実現される強磁場

極限における超伝導状態を明らかにするための研究を進めた。分子性の低次元超伝導体と

して知られたものの主要なものを取り上げ、その全体像を明らかにすることを目指した。

分子性超伝導では結晶性の良い物質が得られることが超異方性磁場効果の研究に適したも

のとなっているし、Tc が高すぎないことが強磁場限界下の超伝導性を明らかにするために

有利な条件を与えていることになる。 

強磁場極限下で興味ある現象としては 1964 年に理論的にその可能性が指摘されたもの

の未だ決定的な実験に欠ける FFLO 状態に着目し、これを超異方性強磁場下で捉えること

を目標の一つとした。その結果、層状分子性超伝導体における FFLO 状態を熱伝導実験に

より捉えることに成功した。更に、FFLO 状態のミクロレベルでの決定的検証法として走

査型トンネル分光法を用いて秩序パラメータの空間的変化を直接的に観測することが考え

られるため、独自の装置を開発しつつ、この実験に取り組んだが、残念ながら現時点で目

的を遂げるには至っていない。また、TMTSF 塩で可能性が指摘されている三重項超伝導体

をとらえることを類似の化合物を得て試みたがこれを支持する結果を得るには至っていな

い。これらは、今後に引き継がれるべき課題である。 

高温超伝導体などの層状超伝導体の電磁応用を図るに際し、磁束状態を明らかにする必

要がある。これは高温超伝導体におけるボルテックスマターの問題と言われ精力的に研究

されている。しかしその際、層面に平行に入った磁束については余り目が向けられていな
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かった。本研究課題では当初よりこの面平行磁束の問題に取り組み、超音波・電磁波交換

法、高周波磁化率による測定法などを開発しつつ研究を進めた。 

以上の研究のうち、強磁場極限域における超伝導状態の研究ならびに磁束状態の研究に

は理論グループが係わり、実験の進展・解析に寄与すると共に独自の進展を見せた。 

また、超異方性強磁場効果を発現する新しい場、また、それの解明を進展させる場とし

ての新物質の開発を酸化物、分子性物質の両面で進め、興味深い物質を得ると共に更なる

物質開発に貢献できる結果を得た。本研究を通じて開発した新物質に付いては、その特性

解明は緒についたばかりであり、それらが携える可能性に関心が持たれる。 

今後の問題にふれるならば、本研究開発に活用した極低温で低次元性物質に方位を制御

しつつ強磁場をかけることのできる設備は世界的にもユニークなものと考えている。世界

には 45 テスラに及ぶ静磁場装置、100 テスラに及ぶパルス磁場装置があるが、最高磁場は

19 テスラとはいえ、圧力セル、真空カプセルに入れた試料を方位制御できる装置は見当た

らなかったからである。こうした設備の活用による研究展開が期待される。 

また、本研究で取り上げられた三重項超伝導体については三重項超伝導体特有の電磁現

象をとらえることへと歩を進めることが期待される。超伝導についての新世界の開拓へと

つなげられる可能性があるからである。しかし、何よりも Sr2RuO4 の三重項超伝導体は２

次元性が顕著な金属とのかかわりで大変ユニークなもので、その電子構造が明らかにされ

ることとも相まって今後共活発な研究の舞台となることであろう。 

 

３．研究実施体制 
 
 

             物性実験グループ          研究者の派遣 
                   京都大学理学研究科 
                  超異方性強磁場効果実験を担当 
         
                                         国内外より 
                  低次元物質開発グループ            博士研究員 
  研究代表者            京都大学理学研究科             客員研究員 
                  低次元金属・超伝導結晶の開発・育成を担当 
 
                  

理論グループ（１） 
                   京都大学理学研究科 
                  理論グループ（２） 
                   広島大学先端物質科学研究科 

                  理論的検討を担当 
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４．ワークショップ・シンポジウム等 
年月日 名称 場所 参加人数 概要 
平成 10年 

11月16日 

｜ 

11月18日 

低次元超伝導体の超異方性

強磁場効果に関する国際ワ

ークショップ 

(International Workshop on 
Exactly Aligned Magnetic 
Field Effects in 
Low-Dimensional 
Superconductors) 

関西セミナ

ーハウス 

（京都市）

海外 21 名 

国内 69 名 

 計 90 名 

本研究課題においてそれまでに得

られた研究成果を広く公表すると

共に、今後の積極的推進をはかる

ことを目的とし、国内外より関連

分野の第一人者の参加を得て開催

した。強磁場下の超伝導再現現象、

三重項超伝導状態、超伝導秩序パ

ラメータの変調状態などの超伝導

分野における先端的で特化された

トピックスを取り上げたユニーク

な国際研究集会。 

会議のプロシーディングスは

Journal of Superconductivity 誌の第

12 巻３、４号として刊行された。

 

 

５．主な研究成果 
(1) 論文発表 

国内（４件） 
1. Sr2RuO4 のスピン・トリプレット超伝導、前野悦輝、パリティ、Vol. 14, No.1 (1999) 

pp.70-75. 
2. スピン三重項超伝導－ルテニウム酸化物で実現した新しい量子凝縮状態－、前野悦輝、

出口和彦、日本物理学会誌、Vol. 56, No.11 (2001) pp.817-825. 
3. 物性科学の最新動向 電気を伝える有機物質と超伝導体、石黒武彦、学術月報、Vol. 54, 
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