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はじめに

高温超伝導体の研究が開始されて以来いろいろな物理量の測定法が見直されている｡交

流磁場に対する超伝導体の磁気応答もそれらのなかのひとつと言えるだろう｡従来測定され

てきた複素帯磁率i'1-ixll'だけではなくその高調波帯磁率x'n-ix'lも利用され始めた｡
一方､高温超伝導を担う秩序パラメータめ対称性は発現機構との関連で重要な問題であ

る｡最近､Kawamural1]によりd波超伝導体セラミックスの超伝導転移に伴う非線形帯磁率

x(2)が負に発散するとの理論的指摘がなされた｡この研究会[21では超伝導体の交流磁場応答

のreviewとKawamuraproposal検証実験の結果について報告した｡

超伝導体の磁気応答

超伝導体の交流帯磁率を初めて調べたのはおそらくMaxwellとStrongin【3】であろう｡

純度の異なるSnの超伝導転移を調べ､xllはもちろん超伝導による反磁性を示すが淵 まピー
クを示す場合があることを兄いだした｡彼らはこの現象をMendelssohn【4]のスポンジモデル

に習い､超伝導転移に伴い試料の平均伝導度が急激に増加するとして説明した｡すなわち正

常金属の渦電流による反磁性と同じ現象であると考えたが､その変化が非常に狭い温度領域

で起こることが特異であると考えた｡この考えはKhoder[4]により二流体的に常伝導電子だ

けではなく超伝導電子によるロンドン的磁束侵入の寄与も含めるように発展させられた｡い

ずれにせよohmicな伝導を仮定する限りこのモデルは完全に線形モデルであることに注意

したい｡

一方､超伝導体には磁束量子のどこング現象がある｡Bean[5]は臨界電流密度 Jcが局所

磁束密度に依存しないとして磁気シールドを考えた｡このモデルでは交流磁場に対する応答

は非線形になり､交流 (基本波)帯磁率だけでなく奇数次の高調波帯磁率が発生する｡無限

円柱に対する高調波帯磁率の表式は文献【71に与えてある｡

スピングラスの磁気応答

高温超伝導では混合状態の磁気相図に関して不可逆曲線の起源として真の相転移か単な

るクロスオーバーかとの論争はまだ記憶に新.しい｡かってスピングラスもまた真の相転移か

どうか議論された｡Suzukil8]はスピングラス転移に伴い非線形帯磁率x(2)が指数的に発散

することを1977年に予言した｡事実Miyakoら【9】はスピングラス系(Vo.9Tio.1)203に対

してx(2)が負に発散することを兄いだした｡兄いだされた発散は理論が予言するものより弱

い発散であったが非線形帯磁率x(2)がスピングラス相転移のプローブとして受け入れられる

契機となった｡
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スピングラスと超伝導の類似性

超伝導微粒子結合系でもス ピングラスと類似の観点で研究がなされてきた｡Rosen-

blatt【101は超伝導転移は各微粒子が超伝導になるが秩序パラメータの位相が相互にランダ

ムであるparacoherent相と系全体で位相が揃うcoherent相が存在しその間の転移はXYス

ピングラス類似の現象であると考えた｡Stroudら【11】は数値シュミレーションによりこの間

題に精力的に取り組んだ｡高温超伝導の発見者たちも磁気緩和現象とスピングラスの関連に

注目した【12】｡さらにFisher【131による超伝導混合状態の磁束グラスという新しい相概念へ

と結びついている｡スピングラスの観点での高温超伝導研究は文献【7]の引用文献【71-79]を

参考にされたい｡

超伝導の対称性をめぐって
高温超伝導波動関数の対称性の解明はその発見以来難題であり続けている｡我々は

YBa2Cu307微粉末の磁束侵入度の測定から低温で磁束侵入度に温度の一次に依存する項

が含まれることを兄い出した｡その事実を根拠に超伝導ギャップがフェルミ面で線状に消失

しており､異方的超伝導が実現している可能性を指摘した【14】.こ甲論文は1987年に出

版されており､最も早くd波超伝導の可能性を示唆した実験の論文のひとつと理解されてい

る｡その後､磁束侵入度の測定は〃SRの独壇場となりβ波超伝導の大合唱を引き起こした

[15】｡最近の論文では磁束侵入度についても再びTlinearの依存性が主張されている[16]｡

1995年春の物理学会低温分科シンポジウムでは超伝導対称性をめぐるシンポジウム

が企画された｡そこでの議論を拝聴すると今再びd波超伝導に注目が集まっているようであ

る｡シンポジウムの講演者のKawamural11がスピングラスのカイラルグラス相とd波超伝

導体セラミックスのアナロジーからオーピタルグラス転移と非線形帯磁率x(2)の負発散を予

想し､実験屋に検証を呼びかけた｡

超伝導の対称性及びグラス性に関心を持っていた経緯から､我々の研究手法で何かお役

にたてるのではないかと考え実験を企てた｡素材としてはTakanoら【171から提供して頂い

ている無限層高温超伝導体(Sro.7Cao.3)0.95CuO2_王の多結晶を用いた07次までの高調波帯

磁率は二位置帯磁率計(homemade)を用いて自動測定した｡

高調波帯磁率と非線形帯磁率

既に述べてきたように超伝導体や磁性体の交流磁場応答を記述するのに2つの異なる方

法がある｡高調波帯磁率xnと非線形帯磁率x(n)である｡実験的には前者が便利であり､統計

力学的理論では後者が使われる｡まず話の流れとして両者の変換公式を求めておこう｡

もちろん複素帯磁率の基本波成分xlの実数部xiは磁気応答の分散関係を虚数部xlllはエ
ネルギー散逸と物理的意味は明確である｡例えばxllは超伝導シール ドを表す｡外部磁場H(i)
として

H(i)-Hdc+Hacsin(LJi),
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をとる｡試料の磁化M(i)の時間依存は

i:1
M(i)-xoHdc+HAG∑ 【x'nsin(nLJt)-X'lcos(nLJi)] ,n=1

(2)

と展開できる｡ここでxn- xL-ix'l(n-1,2,3,･-)はn次の高調波帯磁率である｡xoは
dcオフセット帯磁率である｡高調波帯磁率の符号には物理的制約はないので､実験的に決

定するときには厳郵 こ決定する手順が必要である｡

一方スピングラスなど特異な系に対して試料の磁化Mを磁場IIのべきで展開すること

が有効である｡ (>O
M -∑x(n)Hn'1 ,n=0

ここで非線形帯磁率x(n)は磁化Mのn+1階微分として定義できる｡

x(A)-
l an+1M

(n+1)!ann+1

(3)

(4)

簡単のために対称性(Hdc-0,xもれ-X;'n-0,x(2n-1)-o;n-integer)が保たれてい
る場合を想定し､かつ静的応答(x'1-0)を仮定する｡式(2)､(3)は

M(i)-HAG(xllSinLJt+x;sin3LJt+x15Sin5wi+x;sin7LJt+-), (5)

M -x(0)H+x(2)H3+x(4)H5+x(6)H7+-･, (6)

と簡単化される｡さらに7次までの高調波帯磁率のみ考えるものとする｡比較のために式(6)

でH-H&csinLJtと置き､式 (5)に三角関数sinxの三倍角､五倍角､七倍角の公式を

Sin33-3sinx-4sin3x ,

sin53=5sin3-20sin33+16sin5x ,

sin73-7sin3-56sin33+112sin5x-64sin7x ,

を用いて次の変換公式を得も｡

x(o)空X'1+3x;+5xと+7x与 ,

x(2)巴(-4x卜 20xと-56xl)/Ha?C ,
x(4)と(16xと+112xl)/Hafc ,
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x(6)2 -64x;/Ha6C .

逆隼高調波帯磁率(x'n)は非線形帯磁率(x(n))を使って次の表式を得る｡

x･1巴X 0̀号芸勧 (2'･芸Ha4cx'4'. 芸 Ha6cx'6' ,

x132-iHix'2'一芸H&1cx'4'一芸Ha6cx'6' ,

x･5 2品 Ha1cx'4'.孟Ha?cx'6' ,

由 一去 H&?cx'6'

(8d)

(9α)

意外に感じられるが通常測定されている基本波帯磁率xlltこは線形帯磁率 (x(0))だけで

はなく非線形帯磁率(x(2),x(4),.･･)からの寄与が含まれるのである｡逆にxいこは非線形帯磁

率(x(n);n≧2)のみ含まれることからxいま非線形性発現の証拠として使えることにも注意
したい｡

オーピタルグラスの検証実験の結果

非線形帯磁率x(2)はほぼ3次の高調波帯磁率-x;に対応する｡図1に無限層化合物の3

次､5次､7次の高調波帯磁率を示す｡確かに-x13は負に発散する傾向が見られる｡試しに

発散の指数7を評価すると4.25が得られ､Kawamura理論と矛盾しないように見える｡しか

しより厳密にこの間題を考えるとき変換公式(8b)により高次の高調波帯磁率を考慮しなけ

ればならない｡

我々の測定では7次までの高調波帯磁率を同時に測定した｡同時にという意味はまず温

度制御により一定温度を実現し1次､2次､3次､4次､5次､6次､7次の帯磁率をモー

ドを切り替えて次々と測定をしていく方法をさしている｡全く独立な測定(mn)では相互の

温度スケi-ルの僅かな誤差などが公式(8b)を適用するとき問題となろう｡測定にはロックイ

ン増幅機を用いるが各高調波に対する内部位相の設定値を予め (実験開始時に)厳密に決定

してある｡

図2にx;,x;,x坤､ら合成したx(2)を温度に対してプロットした｡指数的な発散ではなく

むしろ温度に対して振動的であることが分かる｡この振る舞いはグラス的な起源とは考え難

い｡むしろBean モデル (文献【5】図1参照)で驚くほど図1のx;,xと,x;の温度依存を説明で

きる｡従って､無限層高温超伝導体の超伝導オンセット近傍で見られる非線形現象はグレー

ン内でのBean臨界状態の実現によるものと思われる｡

おわりに
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図2無限層高温超伝導体の非線形帯磁率 (x(2))
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残念ながらKawamuraによる興味ある提案を検証するに到らなかった｡実際の試料の

中ではBeanによる臨界状態が支配的になるため超伝導波動関数の対称性の個性が均されて

しまうためである｡超伝導による反磁性がはば無視できるオンセット近傍でオーピタルグラ

ス相が実現するようなケースがあれば兄いだされる可能性があろう｡何れにせよどこングの

影響を分散して議論できることが前提である｡

本当にd波超伝導が高温超伝導体のなかで実現しているとすれば7r接合､オーピタルグ

ラス相､常磁性マイスナー効果などが実現しないとする理由は薄い｡今後波動関数の内部位

相に起因するような興味ある実験が提案され検証されていくことを期待したい｡
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