
Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussel 　 Kenkyu

研究会報告

超伝導体の 非線形帯磁率

大阪府立大学工 学部　石田武和

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 きた複素帯磁率温 一奴望だ けで はな くその高調 波帯磁率忌
一

奴麗も利用 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 、 Kawamura ［1】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  が負に発散する との 理論的指摘がなされた。
こ の研究会［2］で は超伝導体の交流磁場応答

の review と Kawamura 　proposa1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Maxwe11と Strongin［3］で あろ う。

純度の 異なるSn の超伝導転移を調べ
、 超はもちろん超伝導に よる反磁性を示すが超は ピー

クを示す場合がある ことを見い 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 ピニ ング現象がある。 Bea皿 【5］は臨界電流密度 」。 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［7］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 。 SuzUki［8］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．gTio ．1）203 に対

して x  ，が負に発散する こ とを見いだ した 。 見い 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   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 ζ考えた。
Stroud ら［11】は数値 シ ュ ミレ

ー
シ ョ ンに よ りこ の 問

題に 精力的に取 り組んだ e 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 した匸12ユ。 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 とを見い 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］。 この 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μSR の 独壇場 とな り s 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 T ・linear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 Kawa・tnura ［1】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 ビタル 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［17】か ら提供 して頂い

てい る無限層高温超伝導体 （Sro．7Cao ．3）o．gsCuO2 ＿x の 多結 晶を用い た。 7次まで の 高調波帯

磁率は二 位置帯磁率計 （home 　made ）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x！は磁気応答の分散関係を虚数部xl
’

はエ

ネルギ
ー
散逸 と物理的意味は明確で ある 。 例え ば 婿 は超伝導シ

ール ドを表す。 外部磁 場 H （t）

と して

　　　　　　　　　　　　　　H （t）　＝ 　Hd
， ＋ H

。。
　sin （wt ） ， 　 　 　 　 　 　 （1）
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をとる 。 試料の 磁化 M （t）の 時間依存は

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 oo

　　　　　　　M （t）＝ X・Hd 、 ＋ H
・・ Σ［x琶・i・（nwt ）

− X梶… （nwt ）L 　 　 （2）
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 n ＝ 1

と展開できる 。 こ こで Xn ＝ X払
一ix瓢（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 は厳密に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 H の べ きで 展開する こ と

が有効である 。

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 co

　　　　　　　　　　　　　　　M 一Σ x（n ）Hn ＋1
，　　　　　　　 （3）

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 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 。

　　　　　　　　　　　　　　… ）
一

（

　 1n

十 1）齢 ・ 　 　 （・）

　　簡単のために対称性 （Hd 、
＝ 0

，
　xln ＝ 濯n

＝ O
，
　X（2n− 1）ニ 0；n ＝ integer）が保たれて い

る場合を想定 し 、 か つ 静的応答 （淵 ＝ 0）を仮定する 。 式 （2）、 （3）は

　　　　　M （t）＝ H
． （λli　sin ω t十 Xl　sin 　3ω t十 Xちsin　5ω オ十 Xe　sin 　7ω t十 …　）　，　　　　 （5）

　　　　　　　　 M
〒 X

（°）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 ＝ Ha

，
　sin ω t と置き、 式 （5）に 三角関数 sin 　x の 三 倍角、 五倍角、 七倍角の 公式を

　　　　　　　　　　　　　 sin 　3x ＝ 3sin　x − 4sin3　x 　，　　　　　　　　　　　　　　　（7α）

　　　　　　　　　　　s三n5x ＝ 5sin　x − 20　sin3 　x 十 16sins　x 　，　　　　　　　　　　　　（7b）

　　　　　　　　・i・ 7x − 7・i・ x − 56・1・  ＋ 112・i・ 5
　x

− 64・in7　・
， 　 　 （7・）

を用 い て次の 変換公式を得 る 。

　　　　　　　　　　　　　X （・）を xi ＋3×5＋ 5xk＋ 7X； ， 　 　
’

　 （8・）

　　　　　　　　　　　 x（2）bl （− 4x5 − 20x9 − 56x与）11∫呈c　　，　　　　　　　　　　　　　　　　（8b）

　　　　　　　　　　　　　x
（4）cr （16x9 十 112x与）117まc　　，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8c）
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x（6）
・・　

− 64xt！H 。

6
、

逆に高調波帯磁率 （鵡）は非線形帯磁率 （x
（n ）

）を使 っ て 次の 表式を得 る 。

・i・ ・
…

＋1轍 …
＋1嘸 …

＋爰囎 …

・も・
−i”kx… 一妾礁 ・

・4・一爰嘸 ・6・
，

　　　・鑑 砥 ・
…

＋孟晦 ・…

　　　　　・t・・1 一盍嘸 ・6・ ・

（8d）

（9α）

（9b）

（9c）

（9d）

　　意外に 感 じられ るが通常測定 されてい る基本波帯磁率xl には線形帯磁率 （x
（O）

）だ けで

はな く非線形帯磁率 （x
 

，x（4）
，

・・・か らの寄与が含まれるので ある 。 逆にx5には非線形帯磁

率 （Xい）in ≧ 2）の み含まれ るこ とか ら焔は非線形性発現 の証拠 と して使えるこ とに も注意

した い 。

オー ビタル グラス の 検証実験の 結果

　　非線形帯磁率X （2）は ほぼ 3次の高調波帯磁率一鵡 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。 確かに一焔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 問題を考え 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 （run ）で は相互 の

温度ス ケール の 僅かな誤差などが公式 （Sb）　5？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き，xk ，xtか 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 Bea皿 モ デル （文献圖図 1参照 ）で驚 くほ ど図 1 の Xも，Xち，齢の 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 1 無限層高温超伝導体の 高調波帯磁率 （3 次 、 5次 、 7次）
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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 Bea皿 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 よる反磁性がほぽ無視で きるオ ン セ ッ ト近傍で オ ービタル グラ

ス 相が実現す るよ うなケー
スがあれば見い だ される可能性が あろ う。 何れ にせ よピニ ングの

影響を分離して議論で 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 π 接合 、 オ ービタル 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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