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1.はしがき

本研究「強相関電子系の量子臨界点近傍の磁気励起と量子分離の解明jは平成
15-16年度の文部科学省科学研究費補助金(基盤研究(B)(2) )の援助を受けて行わ

れたO

本研究の目的は、強相関電子系物質、中でも銅，コバルト，ルテニウムの酸化物

や、 Ce，Yb，U化合物の重い電子物質で見られる「量子臨界点近傍の磁気励起
な実験手法により調べることjである O ここでいう量子臨界点とは物理パ

メータにより引き起こされる絶対零度での磁気転移点のことであり、

通常の金属状態で成り立つフェルミ液体状態とは大きく逸脱し

る舞いが観測されている O また最近では

く発見され、超伝導発現機構の関保からも

もたれている Q また微視的実験とし

ン共鳴(μSR)を用いた。特にNMRの
る短い緩和時間や極端な低磁場下)で、行っ

ことを示した。さらに、

られる磁性と

これらの研究を通し、本研究課題期間 して以下の

)量子臨界点近傍での磁気励起

今まで量子臨界点はドーピングにより

ドーピングにより系が乱され、不純物誘起

子臨界ゆらぎなのか区別することが難しい。我々は

するs ichiometric物質、YbRhzSizとに着目し、
を用い調べた。前者では、 70 の低温で磁気秩序を起こし、

ら O 

メントは10九lB以下の小さなものであることをμ忠実験から明らかにし~。
また陥Rの実験から、臨界点近傍では色々な波数を持った磁気ゆらぎが成長

し中でも反強磁性ゆらぎが低温に向かつて増大し反強磁性秩序をすること
を明らかにした。

Bi-layered)レテニウム酸化物で、は、一次のメタ磁性転移の臨界点
によって引き起こされた量子臨界点であることがGrigeraet al.により示
され、 2次相転移の場合の量子臨界点との比較やそこでの磁気励起の性質に
ついて興味が持たれている O我々は、この物質で170_NMRを行うことにより、

臨界磁場での磁気励起の振る舞いを調べた。その結果、核スピンー格子緩和

率を温度で割ったl/~刀ム臨界磁場では低温まで増大を続け、 T = 0での
臨界点を示唆する振る舞いをする O この振る舞いは、量子臨界点の時に理

論的に予想、されていた振る舞いと一致する O またSr3Ruz07で、は臨界磁場の上
下で、同様のブエルミ液体状態が実現しており、臨界点の上下で相の異な
る2次の量子臨界点と性質が異なることも示した。
スピン三重項超伝導体と考えられているSrZRu04において、 Caやむを添加
することにより磁性が現れることが、 Nakatsuji et al.， Minakata et al. 
により示された。我々はこれらの系においてSr-NMRを行い、それぞれ強磁
性、反強磁性ゆらぎがそれぞれ増大されることを示した。



(2)磁性と超伝導の競合、共存問題
強相関電子系超伝導において超伝導と磁性の共存、競合問題は超伝導の

メカニズムを考える上からも大変興味深い問題である O

重い電子系超伝導体CeCu2Si2において磁性と超伝導の移り変わりを圧力、Ge
のドーピングにより調べた。 Geを僅か2九ドープした試料では、弱い磁気転
移ともに超伝導転移を起こすようになる O この試料に圧力を加えると、磁

気秩序は消え超伝導性も回復する o Geドープは負の圧力効果に相当し、 Ge
ドープによって引き起こされる乱れの効果は小さいと考えられる O また境

界領域の磁性相と超伝導栢の相図を、圧力、 Geドーフ。濃度をパラメタにし
て作成した。また磁性相と超伝導相が共存するCeo.99CU2. 02S i 2で、は磁気相の
NMR信号は、緩和時間が短いため観測されない。しかし我々は横磁場ミュオ
ン共鳴法を用いることにより磁気相の超伝導状態のKnight-shiftを測定し
た。その結果磁気相のKnight-shiftはえ以下減少することを観測し、超伝
導と磁気秩序がミクロに共存することを示した。

またLa2_xSrxCu04(LSCO)の磁性と超伝導の臨界濃度(x= 0.06)近傍のx=
0.07の試料において、磁性と超伝導の関係を調べた。横磁場ミュオン共鳴
を高均一、高磁場超伝導磁石で行うことにより、微視的帯磁率の測定を2K
まで、行った。その結果、超伝導転移満度(え"'-'17 K)以下の十分低温λ~
4Kで静的磁気秩序を起こすこと、磁気秩序状態では90弘以上が内部磁場を
感じていること、 100K以下の温度で、変調を受けた反強磁性相関が発達
することなどを明らかにした。これらの微視的な結果と中性子散乱実験の

結果を考慮し、磁性と超伝導が共存する状態として変調したストライプ状

態を提案した。

(3)超伝導状態のナイトシフト測定
超伝導電子対の対称、性を知るためには、超伝導状態でスピン帯磁率を

測定する必要がある O しかし超伝導反磁性のため通常の磁化測定では超

伝導状態の帯磁率は測定できない。電子スピンが核の位置に作る磁場を

測定するナイトシフトの測定は、超伝導状態でのスピン帯磁率を精度よ

く知ることが出来る O

い電子超伝導体UNi2A13において、超伝導状態のナイトシフトの測定
を行い面内方向のスピン帯磁率が変化しないことからスピン三重項超伝

導体である可能性を指摘した。またパイロクロアー化合物で最初に見つ

かった超伝導体Cd2Re207についても超伝導状態のナイトシフトの測定を行
い、スピン帯磁率が超伝導状態で減少することからスピン一重項超伝導

体であることを示した。

スピン三重項超伝導体Sr2Ru04において磁場中でのスピン状態を知るた
めには、ナイトシフトの方向依存性を測定する必要がある O 今まで面内

のナイトシフトは測定されていたが、 C軸方向の測定は臨界磁場が小さい

ため行われていなかった。今回NQR信号に弱磁場をc軸方向に印加する方
法で、 c軸方向のシフトを測定した。その結果c軸方向のナイトシフトも
200 Oeの磁場以上では超伝導転移で、変化しないことを示した。この結果
は超伝導ιvectorは外部磁場下で、容易に方向を変えることを意味して
いる O

11 



(4)水和コバルト酸化物における超伝導と磁性
本研究課題期間中に、水和コバルト酸化物の超伝導が報告され、室町英

治、桜井裕也氏(物材機構)、吉村一良教授(京大理化)のグループと共同実

験を始めた。 Co核の 1/~の掠る舞いから、この超伝導体が強相関電子系物
で見られている異方的超伝導体であることを示した。またこの物質の常

伝導状態の磁気相関は、高温超伝導体に見られた強い反強磁性相関とは異

なり、むしろ強磁性ゆらぎに近いことを指摘した。またこの超伝導体のz
には水の含有量が重要であることを示し、様々な水の濃度の試料の測定か

ら、この物質の超伝導相は磁気相と接しており、強相関電子系超伝導に

通に見られる相図がこの超伝導体においても成り立っていることを明ら

かにした。実験的な物理量の核四重極共鳴周波数(YQ)をパラメータに取り

この物質の相図を作り、この物質ではCoOヮblock-layerのc軸の長さが基
底状態を決定付ける重要なパラメータであることを指摘した。

母物質であり水を含んでいないNaO.7Co02についてもNa-N1依を行い、この
物質では強磁性相関が支配的な金属状態が成り立っていることを示した。

それぞれの成果を発表した主な論文は本冊子に収録した。

これらの成果をまとめることが出来たのは、ひとえに多くの研究協力者、研究室

の大学院生のお陰である O 特に、北岡良雄教授(阪大基礎工)、前野悦輝教授

(京大国際融合七、理)には、研究を行う上での多大の援助や協力、議論を頂いた。

これらの研究は、矢口宏、中辻知、菊川直樹[現St.Andrews大]、 R.Perry[現
St.Andrews大]、毛志強[現Tulane大]、深津英人[現千葉大](京大理)、鄭国慶[現
岡大理]、徳永陽[現原研]、椋田秀和、小手川恒[現岡大理]、JlI崎祐[現徳島大](阪
大基礎工)、吉村一良、道岡千城、加藤将樹[現同志社工](京大理化)、髭本亘[現

原研]、幸田章宏、大石一城、門野良典(KEK)、DouglasE. MacLaughl in、Ben-Li
Young[現LosAlamos](UC Riverside， USA)、OctavioTrovarelli， Christoph 
Geibel， Frank Steglich (MPI Dresden， Germany)、桜井裕也、室町英治、高田
和典(物材機構)の各氏との共同研究である O ここに深く感謝し、厚くお礼申し

げる O 最後に、実験をともに行った阪大基礎工の大学院生の岡本薫[現キャノ

ン]、南友樹登[現キーエンス]、綾英則[現観音寺高校教諭]に、京大理の大学院

生の北J11健太郎、村川寛、井原慶彦の諸兄に、日頃から事務処理を行って下さっ

た袋谷孝子さん(阪大基礎工)、伊藤直子さん(京大IIC)に深く感謝申し上げる O

出
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1. Preface 

The Research Program entitled study on magnetic excitatIon and phase separation 

in the vicinity of the弓uantum point (QCP) in the strongly correlated electron 

system (SCES)円 wassupported by the Japanese Ministry of Education， Culture， Sports， 

Science Technology， γfor Scientific Research (B)(2) from 2003 to 2004. 

加胆 thisprograrnme isぬ the magnetic fluctuations around ln 

and ruthenate compounds， and heavy-fermion compounds 

experimental techniques. Ce ラ

absolute IS 

zero QCP， IS 

deviates from、 behaviors seen in normal metals. 

discovered in the vicinity 

near the QCP has to 

recently， 

unconventional 

the 

the mechanism unconventional superconductivity. We use 

resonance (NMR) and muon resonance/rotation (μSR) as our microscopic 

have emphasized the use of I-lSR experiments when an 

the short relaxation time beyond the NMR 

low fields飴 showedthat the two experimental 

NMR 

limit or in 

to each other. In addition， we investigated 

superconductivity in the SCES from interplay between magnetism and 

グ
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曹
邑

昆

，

官

、

か

D

ム
E
U point of view and measurements. 

research perio式weinvestigated following subjects， 

magnetic fluctuations near the QCP 

b) the relation between 

compounds. 

c) Knight shift measurements in recently-discovered superconductors 

d) Hydrate cobaltate superconductor. 

superconductivity in cuprate and 

The results during the period are summarized， and are published in scientific journals. 

Some ofthem， which are considered to be important， are referred to in this report. 

The above studies were performed in collaboration with Y. Maeno， H. Yaguchi， S. 

Nakatsuji， Z.Q. Mao (Dept. ofPhys.， Kyoto Uni討V玖.よY主".Ki抗taoka札， G.-q. Zheng， Y. Tokunaga， 

Y. Kawasaki， H. Mukuda， H. Kotegawa， (Osaka Univ.)， K. Yoshimura， C. Michioka， M. 

Kato， (Dept. of Chemistry， Kyoto Univ.) ， R. Kadono， W. Higemoto， A. Koda， K. Ohishi 

(KEK)， D.E. MacLaughlin， B. L. Young (UCR)， O. Trovarelli， C. Geibel， F. Steglich (MPI， 

N 



Dresden)， and Y. Sakurai， E. Takayama-Muromachi (NIMS). We would like to thank all 

the collaborators. Particularly 1 thank Prof. Y. Kitaoka and Prof. Y. Maeno for their 

supports， collaboration， and discussions. 1 also thank graduate students K. Okamoto， Y. 

Minami， H. Aya， K. Kitagawa， H. Murakawa， Y. Ihara for their collaboration， and thank 

Ms. T. Fukuroya and Ms. N. lto for their secretary assistance. 

乱1arch，
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