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１．研究実施の概要 
銅酸化物高温超伝導体を、強い相互作用を持った（強相関の）低次元の電子系がもたら

す典型的異常金属して捉え、まず、その物性および超伝導発現機構に対する理解を深める

こと、さらにその理解に基づいた多元の遷移金属化合物系探索を行って、新しい異常金属・

異常物性を創出することの二つを目標とした。 

原子内クーロン反発が強い電子系はその粒子的側面を露わにし、磁気的に活性なまま従

来のバンド理論の予測に反して移動できなくなることがある（モット絶縁体）。この状態に

ある低次元電子系の電子濃度を制御し、その磁気や電荷が大きくゆらぐ金属相を実現させ

たときに銅酸化物では高温超伝導が発現した。本研究では銅酸化物研究と並行して、その

特徴の多くを共有する類似物質系やその延長線上にある系、例えば、縮退した d 電子軌道

間の相互作用が強い系、さらには量子スピン系等の多くの低次元系、等の探索と物性研究

を行い、新たな物性現象・物質機能の発見につとめた。このような物質開発研究自身も、

高温超伝導がいかに生じるかの具体的描像構築そのものに重要な情報を与え、かつ、“モッ

ト絶縁体から導出された金属電子系”を扱う分野にゆるぎない学問的基盤を与える力にな

ったと考えている。 

名大・東大とあわせて一つの研究グループをつくり、上記の基本目標に携わった。“低次

元の異常金属”の内容設定は、銅酸化物系のもつ特徴のうち(a) 低次元性による電荷や磁

気のゆらぎが大きいことと、(b) モット絶縁体から誘起されたがゆえに磁気的に活性な金

属系であることの少なくとも２つを共有する系を想定してなされた。この他に銅酸化物の

特徴を最も直接的に示す擬ギャップ現象に関連して、単に磁気励起にギャップ（スピンギ

ャップ）を持つ低次元スピン系という条件を課しただけの探索、さらには、低次元的性質

は持たないが幾何学的フラストレーションという構造上の理由で大きな磁気揺らぎが生じ

るモットの金属・絶縁体転移系を視野にした探索をあわせて行い、物性現象の開拓と高温

超伝導体発現の謎に迫ることにした。こうして銅酸化物の物理研究と並行し非銅系の多く

の物質を合成された。物性の研究には輸送特性、熱特性、磁気特性等の巨視的物理量測定

とともに中性子散乱、核磁気共鳴（NMR）、STM/STS、2-マグノンラマン散乱等の微視的

手法による測定とを用いた。また理論的には主として d-p モデルを用いた計算を行い、実

験的理解を支持する新たな基盤をつくり出した。以下に成果を概述する。 

図１(a) は多くの実験事実に基づいて我々が提案した銅酸化物の相図である（δ はモット

絶縁相にドープされた正孔濃度）。ここに現れる特徴的温度 T0、TSG、Tcはそれぞれ帯磁率

が最大となる温度、NMR 縦緩和率に関連した量 1/T1T が最大となる温度および超伝導転移

温度である。温度の降下の際、反強磁性相関の強くなる T0 付近から超伝導電子対と同じ対

称性をもつスピン一重項電子対が形成されはじめ、結果としてスピン擬ギャップをもった

異常金属相が姿を現わし、TSG 付近ではその singlet 対相関が反強磁性相関を凌駕する。さ

らに温度を下げるとこの singlet 対相関が T=Tc で超伝導秩序へと成長する。この物理描像

には、(1) Y123 系の磁気励起スペクトルや B2u 対称フォノンモードの中性子による詳しい
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測定、さらには(2) 我々が発見した低次元

スピンギャップ系 CaV4O9 や CuNb2O6 の動

的磁性の、NMR や中性子散乱による多く

の研究によって到達した。また(3) いわゆ

る geometrical frustration と呼ばれる事情の

ために低次元性を持たなくても、銅酸化物

等の低次元モット転移系と同様に、磁気的

に活性な金属相が得られたパイロクロア化

合 物 の モ ッ ト 転 移 系 R2-xBixRu2O7 や

R2-xCaxRu2O7（R=Y, Sm 等）の異常物性研究

もこの結果を得る力となった。 

 

T0を異常物性の特徴的温度として認識し

たのは、実は Hall 係数の高温からの強い温

度変化の様子を見たのちである。その Hall

係数の振舞自体未解明の謎として残ってい

たが、最近他のグループで進められたスピ

ンゆらぎを考慮した理論（バンド理論に立

脚）でそれがよく説明され、バンド描像に

立つ理論がδ>δM（オーバードープ域、δ

Mは Tcの最大となるδ）で少なからぬ信憑

性をもっていることがわかった。さらに本

研究グループにおいて進められた d-p モデ

ルを用いた理論（やはりバンド描像から出

発）は図１(b) に示されたような相図を描

くことに成功した。これは基本的に図１(a) 

の相図を擬ギャップの粗っぽい振舞を含め

て再現したものである。この結果は超伝導

電子対の形成（擬ギャップ形成）が反強磁

性相関に裏打ちされたスピンのゆらぎを媒介に生じること、この超伝導電子対の形成（擬

ギャップ形成）によって反強磁性ゆらぎが抑制されていくことの双方を同時に考慮するこ

とによって得られた。 

上述のような研究から反強磁性相関と擬ギャップ形成とが銅酸化物の高温超伝導を含め

た異常物性の出現に最も本質的であることがわかってきたが、δ>δMの領域（アンダード

ープ領域ではいわゆる“ストライプ”秩序と呼ばれる電荷秩序（もしくはゆらぎ）の効果

が顕著に現れる場合があり、高温超伝導発現に対して果すその役割についての議論も盛ん

 

（上）図１(a)：銅酸化物の異常相をあらわす相

図。A.F.は反強磁性相を示す。Tは温度。

（下）図１(b)：d-p モデルの 1/N 展開理論で求

まった銅酸化物の相図（実験とのよい対

応を示す）。 

- 438 -



Y123 系や Bi2212 系超伝導体に対して我々が得た Tc-δ 曲線、輸送特性、さらには NMR

測定結果等は“ストライプ”秩序もしくはそのゆらぎ）の超伝導を含めた低温、低エネル

ギー物性への効果の存在自体に否定的である。またどのδの領域でも“ストライプ”形成が

超伝導を出現させる積極的メカニズムとなっていると考えることにも否定的データが多く

“ストライプ”はアンダードープ域で一部の系の超伝導研究を困難にするだけの“悪役”

といまのところいわざるを得ない。Y123 系の磁気励起に現れる incommensurate peak や

resonance peak も動的な“ストライプ”秩序の存在の実験的証拠としてよく議論され、高温

超伝導を発現させるもののようにいう向きもあるが、じつは“ストライプ“とは直接関係

のない描像を用いて自然な説明が可能である。このことは、中性子散乱実験で観測した磁

気励起スペクトルのエネルギーや温度等に対する依存性を詳しく調べることによって得ら

れたものである。少々専門的な話になるが、このとき、実験的に観測されている準粒子（超

伝導電子対を形成していない電子）のエネルギーの拡がりを正しく取り入れることが大切

である。これは銅酸化物の電子系を正しく記述するうえでの重要な情報を与えている。 

 

これまでの記述にも見られたように、本研究で開発した新物質系の物性研究結果が銅酸

化物の物理研究に果した役割は大きい。それらを含めて、手がけた代表的物質名をあげる

下に列挙する。 

(1) 低次元量子スピン系、スピンギャップ系等：CaV4O9,AV2O5（A=Na, Li、Mg）、AV3O7 

（A=Sr, Ca）、ACuCl3（A=K, Tl）、Na0.33V2O5、SrCu2(BO3)2、Sr14-x-yCaxYyCu24O41、LaCuO2.5、

CuNb2O6、[N(CH3)4]V3O7、(en)2ZnV6O14（en=エチレンジアミン）、(C6H14N2)V6O14･H2O、etc. 

(2) 低次元のモット金属・絶縁体転移系等：La1+α-xSrxMS3+α（M=遷移金属元素）、BaCo1-xNixS2、

Rb2M3S4（M=Ni,Pd）、La3Ni2O7-δ、La4Co3O10+δ、Tl(La2Sr2)Ni2O9 

(3) フラストレーションによる磁気揺らぎを持つ系：R2-xCaxRu2O7や R2-xBixRu2O7（R=Y お

よび稀土類元素）、Ho2Ti2O7、Tb2Ti2O7、R2GaSbO7（R=稀土類元素）、etc. 

(4) スピンカイラル秩序による（？）特異な異常ホール効果をもつ系：Nd2Mo2O7、Cr3Te4、

CuCr2S4, Cu1-xZnxCr2Se4、SrFe1-xCoxO3-δ 

このうち、上記文中に出てきたものを除いて、一部を説明する。 

BaCo1-xNixS2が濃度 x の変化または外部圧力 p 印加のどちらの手段でも絶縁体―金属

転移を誘起できる系であることを発見しこの系の温度（T）-x-p 相図を詳しく決め、転

移近傍での異常物性を明らかにした。とくに、抵抗の極めて巨大な圧力効果を発見し、

その振舞を詳しく発表した。銅酸化物の高い Tcの直接要因は Cu-Cu 間の交換相互作用

が大きいことであるが上記の VO5１次元鎖をもつ[N(CH3)4]V3O7、(en)2ZnV6O14、

(C6H14N2)V6O14･H2O はそれと匹敵する大きな交換相互作用をもつことがわかった。 
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パイロクロア型 Nd2Mo2O7 の異常ホール効果

研究は、その効果とスピンカイラリティχ（χ

は３個のスピン S1,S2,S3に対して、χ＝S1・(S2×S3)

と定義され、３個のスピンが張る立体角に比例

する）の関係を研究する発端となった。実際、

この系のホール抵抗ρHの温度や磁場（H）に対

する依存性は、大変驚くべきものであった（図

２）。少なくとも、従来からよく使われる式、ρH

＝R0H+4πRsM（R0、Rs は正常および異常ホー

ル係数、Mは自発磁化）では全く記述できない。

この実験は他のグループでも時を同じくして行

われ、χの秩序のモデルでその説明がなされた。

事実、我々のグループが行った中性子回折実験

ではχの秩序がある non-coplanar な磁気構造が

実現していることがわかったが、詳しい解析の結果は、このρH の振舞が第一義的にはχ

の秩序によるものではなく、ρH＝R0H+4πRsMMo+4πRs’MNd（MMo,MNd はそれぞれ Mo、

Nd の自発磁化）の式でほぼ表されることを示す。しかし、Rs や Rs’の温度変化等はやはり

従来の考えでは説明されず、χの秩序が何らかの形で関与している可能性が気になる。ここ

では、non-trivial な磁気構造を持つ系の探索と異常ホール効果の研究をはじめた。中性子

散乱実験による磁気構造の研究やρH の測定によって、これまでに、スピネル型化合物の

CuCr2O4 や Cu0.5Zn0.5Cr2O4、さらには Cr3Te4 において non-trivial な磁気構造への移行に伴う

と思われる異常が見つかっている。 
 

この他、ラマン散乱による高温超伝導体の磁気励起や格子振動の詳しい研究がおこなわ

れた。また、低次元有機導体における秩序状態と揺らぎの性質に関する理論的研究、さら

には格子アンダーソンモデルの理論的研究などが成果を挙げた。 

 

中性子散乱機器の開発の面では、縦と横にベントしたアナライザーの開発により、従来

のものの 4.5 倍の中性子強度を得ることができた。熱中性子用高次フィルター速度選別機

をドイツの Dornier 社と設計、設置して性能を評価した。さらに、大型単結晶の準備を簡

便化する高エネルギーX 線装置を設計、設置した。 

 

図２ 
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２．研究構想 
銅酸化物高温超伝導体を、強い相互作用を持った（強相関の）低次元の電子系がもたら

す典型的異常金属して捉え、まず、その物性および超伝導発現機構に対する理解を深める

こと、さらにその理解に基づいた多元の遷移金属化合物系探索を行って、新しい異常金属・

異常物性を創出することの二つを目標とした。 

原子内クーロン反発が強い電子系はその粒子的側面を露わにし、磁気的に活性なまま従

来のバンド理論の予測に反して移動できなくなることがある（モット絶縁体）。この状態に

ある低次元電子系の電子濃度を制御し、その磁気や電荷が大きくゆらぐ金属相を実現させ

たときに銅酸化物では高温超伝導が発現した。本研究では銅酸化物研究と並行して、その

特徴の多くを共有する類似物質系やその延長線上にある系、例えば、縮退したｄ電子軌道

間の相互作用が強い系、さらには量子スピン系等の多くの低次元系、等の探索と物性研究

を行い、新たな物性現象・物質機能の発見につとめた。このような物質開発が、高温超伝

導がいかに生じるかの具体的描像構築そのものに重要な情報を与えると期待されたし、さ

らには、“モット絶縁体から導出された金属電子系”を扱う分野にゆるぎない学問的基盤を

作り出すと思われたからである。 

名大・東大とあわせて一つの研究グループをつくり、上記の基本目標に携わった。“低次

元の異常金属”の内容設定は、銅酸化物系のもつ特徴のうち(a) 低次元性による電荷や磁

気のゆらぎが大きいことと、(b) モット絶縁体から誘起されたがゆえに磁気的に活性な金

属系であることの少なくとも２つを共有する系を想定してなされた。この他に銅酸化物の

特徴を最も直接的に示す擬ギャップ現象に関連して、単に磁気励起にギャップ（スピンギ

ャップ）を持つ低次元スピン系という条件を課しただけの探索、さらには、低次元的性質

は持たないが幾何学的フラストレーションという構造上の理由で大きな磁気揺らぎが生じ

るモットの金属・絶縁体転移系を視野にした探索をあわせて行い、物性現象の開拓と高温

超伝導体発現の謎に迫ることにした。こうして銅酸化物の物理研究と並行して非銅系の多

くの物質が合成されることになった。物性の研究には輸送特性、熱特性、磁気特性等の巨

視的物理量測定とともに中性子散乱、核磁気共鳴（NMR）、STM/STS、2-マグノンラマン

散乱等の微視的手法が適用された。また理論側から、主として d-p モデルを用いた計算を

行い、高温超伝導の発現機構等の迫った。 

これらの結果、高温超伝導発現機構について確固とした描像を提出できたと考えている。

また数々の興味ある物質系を世に送り出すことが出来た。現在は、non-trivial な磁気構造を

もった強磁性体で見られる特異な異常ホール効果の問題にあたっている。この問題は「ス

ピンカイラリティχ（３個のスピン S1,S2,S3 に対して、χ＝S1・（S2×S3）と定義される）と

いう新しい物理量がホール抵抗という輸送特性量に寄与する」という新しい物理を含んだ

興味あるものである。 
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３．研究実施体制 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

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 12 年 

１月 24-26 日 

CREST Int. Workshop 
-Pseudo Gap, Spin Gap and 
Anomalous Metals- 

名古屋大学

シンポジオ

ン 

120 海外６名、国内 16 名の招待講演（他

に４名の口頭発表）と 70 の poster
発表がなされ実に盛況であった。こ

れは銅酸化物高温超伝導体や他の

異常金属関連分野の最も先端研究

部分に関する重要な成果発表会と

なった。 

 

５．主な研究成果 
(1) 論文発表（計 177 件） 

M. Ambai, Y. Kobayashi, S. Iikubo and M. Sato Transport and NQR Studies of Nd1.6-xCexSr0.4CuO4 
with T* Structure J. Phys. Soc. Jpn. 71 (2002) No.2. 

 
M. Kanada, Y. Yasui, Y. Kondo, S. Iikubo, M. Ito, H. Harashina, M. sato, H. Okumura, K. Kakurai 

and H. Kadowaki, J. Phys. Soc. Jpn. 71 (2002) No.1. 
 
Y. Yasui, M. Kanada, M. Ito, H. Harashina, M. Sato, Static Correlation and Dynamical Properties of 

Tb3+-Moments in Tb2Ti2O7 -Neutron Scattering Study- J. Phys. Soc. Jpn., submitted. 
 
Y. Yoshii, K. Murata and M. Sato Specific Heat Study in Pyrochlore Molybdates Nd2-xYxMo2O7 J. 

Phys. Soc. Jpn., submitted. 
 
M. Ito, H. Harashina, Y. Yasui, M. Kanada, S. Iikubo, M. Sato, A. Kobayashi and K. Kakurai 

Detailed Structure of the Magnetic Excitation Spectra of YBa2Cu3Oy and Its implication 
on the Physical Characteristics on the Electron System J. Phys. Soc. Jpn. 71 (2002) No.1. 

 
K. Oda, S. Yoshii, Y. Yasui, M. Ito, T. Ido, Y. Ohno, Y. Kobayashi and M. Sato Unusual Anomalous 

Hall Resistivities of CuCr2S4, Cu0.5Zn0.5Cr2Se4 and Cr3Te4 J. Phys. Soc. Jpn. 70 (2001) 

物質合成・基本物性研究及び詳細な物性研究を一連

の作業として一つのグループで担当する 

総括 

低次元異常金属開発グループ 

名古屋大学大学院理学研究科 

東京大学物性研究所（加倉井和久氏の転出に伴ない

日本原子力研究所先端基礎研究センターに変更） 

研究代表者 
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2999-3005. 
 
T. Kageyama, S. Iikubo, S. Yoshii, Y. Kondo, M. Sato and Y. Iye Study on Anomalous Hall 

Resistivity of Nd2Mo2-xTixO7 J. Phys. Soc. Jpn. 70 (2001) 3006-3010. 
 
M. Kanada, Y. Yasui, M. Ito, H. Harashina, M. Sato, H. Okumura, K. Kakurai and H. Kadowaki 

Dynamical Magnetic Properties of Tb2Ti2O7 J. Phys. Soc. Jpn. 70 (Supplement A)  
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