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固体中の互いに強く絡み合う電子（強相関電子）が演出する多彩な電子相，たとえば新奇な超
伝導，量子液体/液晶相などを開拓し，その背後にある基礎学理を解明することをめざしている。
当面の研究の舞台は d軌道や f 軌道の電子が主役を担う遷移金属酸化物や希土類化合物などで
ある。強相関電子系の特徴的な物性である磁性の枠にとどまらず，磁性と伝導性，誘電性，結晶
格子効果などが競合/協奏して生じる複合的かつより高度な電子相・機能に重点を置いて研究を
進める。このような展望のもとに，新規強相関電子系の物質・機能開拓，強相関電子の基礎学理，
超伝導の研究を行った。

1. 新奇な強相関電子系の物質機能設計
（1）強相関電子系のナノキャラクタリゼーション（岩谷
＊1，花栗，西久保 ＊2，佐藤 ＊2，髙木）
強相関電子系特有の巨大応答は，複数の秩序相が競合し
た状況において，ほんのわずかの外乱（不純物など）を加
えることによって，系全体にわたって引き起こされる。つま
り，この巨大応答現象を理解・制御するためには，巨大応答
に伴うナノスケールでの電子状態変化を明らかにすること
が必要不可欠である。強相関電子の電荷・スピン・軌道の自
由度がどのように絡み合って巨大応答に至るのかを実空間
で直接観察するために，我々は低温，磁場中対応の走査型
トンネル顕微鏡（STM）を用いて測定を行っている。これ
までに，遍歴強磁性極近傍の常磁性金属である Sr3Ru2O7

に対する測定を行い，Ru サイトに数% の磁性不純物 Mn

をドープした試料では，エネルギー領域によって観測され
る原子の種類，位置，形状が多様に変化することを明らか
にした。このような複雑なエネルギー依存性はMnをドー
プしていない試料では観測されなかったことから，Mn不
純物の電子状態（特に軌道状態）が強く反映された結果で
あると考えられる。今後さらに詳細な測定を行い，この起
源を明らかにする。
（2）軌道状態の磁場制御（高山 ＊2，髙木）
FeS, Fe7Se8などの鉄カルコゲナイドでは，反強磁性的に
結合した鉄のスピンが，ある温度でその方向を変化させる
磁気転移を示すことが知られている。この転移は構造およ
び軌道状態の変化をも伴うため，磁場の印加によりスピン
方向の転移を制御することで，これらの物質の軌道状態お
よびそれに伴う諸物性例えば電気的異方性が制御できる。
Fe7Se8では軌道状態の磁場制御に成功し，その磁気（軌道）
相図を完成させた。
（3）磁性-誘電性結合を示す物質の設計（竹中，志村 ＊2，
植田 ＊3，髙木）
磁性と誘電性とが強く相関している物質の探索を行った
結果，強誘電体 Nd2Ti2O7 の Tiサイトを Mnで置換する
ことにより磁性-誘電性結合を発現させることに成功した。
Mn20% 置換体は低温で，誘電率が “∞”型の磁場履歴を示
す。すなわち，磁場を正および負に増加させると誘電率が
大きくなるが，磁場をゼロに戻しても誘電率の減少は鈍く，

有限値が保持される。また，磁場を正から負に変化させる
場合は−0.2 T，負から正に変化させる場合は 0.2 Tで誘電
率が不連続的に減少する。TiサイトのMn置換は同時にこ
の物質を低温で強磁性に変化させるが，±0.2 Tは磁化曲線
の曲率変化点に対応しており，磁気分域と強誘電分域との
相関が現象の本質と考えられる。同時に Ndサイトを他の
希土類で置換すると，より少ないMn置換量で同様の磁性-
誘電性結合を示すようになり，両サイトの同時置換により
さらに機能を向上させることができると考えられる。
（4）強相関電子系のインコヒーレント伝導（竹中）
強相関電子系の金属相は，高温でモット極限を超えても
抵抗率が増大し続ける “不良金属性” が特徴であり，そこ
ではブロッホ波の波束が固体中を伝播するという従来の金
属描像は成立しない。遷移金属酸化物や有機分子固体の系
統的反射分光実験から，その電子状態や伝導機構を検証し
た。その結果，光学伝導度から金属伝導に特徴的な周波数
ゼロのピーク（ドゥルーデ・ピーク）が消失し，代わって遠
赤外域にピークが出現することを示した。抵抗率が金属的
でも，従来の意味での金属伝導ではなく，むしろホッピン
グ的な伝導であると考えられる。電子相関によりコヒーレ
ンスの発達が阻害され，インコヒーレントな電子状態にな
ることが背景にあると考えられるが，既存の理論ではドゥ
ルーデ・ピークの消失までは説明できても，有限エネルギー
域に新たにピークが出現することは説明できない。準粒子
描像の破れた高温インコヒーレント領域で強相関電子は
“動的局在” とでもいうべき新しい電子状態にある。
（5）超伝導/貴金属/強磁性単結晶三層膜における磁気近
接効果（山崎）
超伝導と強磁性との近接効果は既にいくつかの系で調べ
られているが，超伝導物質と強磁性物質を直接積層させた
場合には界面でのラフネス・相互拡散あるいは界面合金層の
生成が近接効果に本質的な影響を及ぼすことが知られてい
る。それを避けるために非磁性貴金属の伝導電子を介した
強磁性と超伝導の相関を調べる目的で Nb/Au/Fe単結晶三
層膜を作製し，特にAu層厚に対する超伝導転移温度（TC）
の依存性を系統的に調べた。特にこの研究では反射高エネ
ルギー電子散乱（RHEED）や低角・中角 X線回折を測定
し，モデル計算との対比により各層の厚さ，構造コヒーレ
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ンス長，界面におけるラフネス・拡散を定量的に見積った。
作製された試料は理想的な単結晶の積層構造をとり近接効
果を調べるには十分良質であることが分かった。Au層厚が
20Å以下では上下の層のエピタキシャル歪の影響で Au層
の結晶構造が変化し，TC は急激な変化を示した。20Å以
上では TC は Au層厚に対して周期的な変化を示し，フェ
ルミ面効果を示唆する結果が得られた。

2. 量子磁性の研究
（1）一次元反強磁性鎖の量子相転移（萩原）
スピン量子数の小さな一次元磁性体は量子効果の最も顕
著な磁性体の 1つである。その周囲に存在するエキゾチッ
クな物性を探索するのが本研究課題である。低次元磁性体
において，磁場が誘起する新しい量子現象，相転移，磁場
誘起相の磁気励起に関心が持たれている。低次元磁性体の
典型例であるスピン量子数 1の擬一次元反強磁性体（ハル
デン磁性体）化合物 Ni (C5H14N2)2N3PF6単結晶の多周波
数電子スピン共鳴（ESR）測定を行った。磁場を加えると
ある磁場（臨界磁場）以上で非磁性状態から磁場誘起の磁
性状態へと転移するが，この臨界磁場以上の磁場誘起相の
ESR励起モードが古典的なスピン波で記述できない準粒子
的な励起であることが分かった。共鳴磁場の周波数依存性
は場の理論を用いた計算結果と良い一致を見た。
（2）幾何学的フラストレーション系物質の開拓（植田＊3，
松野 ＊2，香取，髙木，松田 ＊4，常次 ＊4）
磁性を担うスピンが例えば三角形に配置すると，相互作
用の競合によって縮退が生じ，磁気秩序の形成が著しく妨
げられる（フラストレーション）。このような系では，フラ
ストレーションを解消して秩序を形成する際に，新奇な物
性・機能を示す。スピネル化合物は幾何学的フラストレー
ションを有する典型物質であるが，磁性元素として Cr や
Niを含むスピネル酸化物では，Cr3+やNi2+スピンに軌道
の自由度がないため，磁気的フラストレーションがもたら
す物性・機能が最も純粋な形で出現することが予想される。
CdCr2O4 ではスピン-格子結合が強いために磁場の印加
によって縮退を抑制することが可能であり，強磁場下で，構
造の歪みと同時に全磁化の 1/2の磁化の値を持つ新たな秩
序状態が出現する（磁場誘起構造相転移）ことを明らかにし
た。この状態は 28 T以上の広い磁場領域で安定であり，印
加磁場方向に対して平行スピンと反平行スピンとの比が 3:1

の秩序状態であると予想される。GeNi2O4では 2段の磁気
相転移が存在することが明らかになった。中間相では，フ
ラストレーション解消のために部分的にスピンが無秩序状
態になっていることが，中性子散乱の実験により示された。

3. 強相関超伝導の研究
（1）高温超伝導酸化物における電子結晶状態の発見（花
栗，岩谷 ＊1，髙木）
高温超伝導体のような強相関系の特徴は，多数の相の競
合/共存にある。したがって，高温超伝導と相図上で隣接す
る領域での秩序相の有無を調べることは，系を記述するモ
デルを構築する上で極めて重要である。そこで，不足ドー
プ域で超伝導と隣接する擬ギャップ相の基底状態の電子状
態の空間分布を低温 STM/STSを用いて詳細に調べた。こ
のような測定は，我々が開発した Ca2−xNaxCuO2Cl2単結

晶を用いることで初めて可能となった。その結果，昨年度
報告したナノスケールの電子不均一に加え，4a× 4a（aは
格子定数）のチェッカーボード状の電荷秩序を発見した。同
様の電荷秩序は，最近，Bi系高温超伝導体で Tc 以上に温
度を上げた場合や超伝導が消失している磁束コアでも報告
されており，高温超伝導と競合する新しい秩序相である。
（2）高温超伝導酸化物における電子格子相互作用（髙木）
高温超伝導体における電子-格子相互作用の役割が，見直
されつつある。格子の寄与を実験的に検証する有力な手段
は同位体効果である。角度分解光電子分光を用いて，Bi系
高温超伝導体の電子構造に対する 18O同位体置換効果を調
べた。その結果初めて準粒子バンドの同位体シフトを観測
した。シフトの様子は単純な金属電子論の予測とは一致せ
ず，相競合などの強相関電子系に特有の効果を念頭におい
て解析を進めている。
（3）高温超伝導酸化物の理論（山瀬 ＊1）
銅酸化物高温超伝導体（HTSC）の「1/8異常」とは，ホー
ル濃度 1/8近傍でのみ見られる種々の異常であり，新奇な量
子状態の実現が実験的に示唆されている。この現象を切り
口にして新たな概念や知識形成を目指した理論研究を行っ
ている。HTSCの有効ハミルトニアンとして二次元 t－ J

模型を用いている。電荷分布を一様と仮定した範囲の解析
から，LSCO 系という HTSC で擬一次元フェルミ面形成
（Q1D不安定性）の可能性があることを示してきた。Q1D
不安定性は前方散乱効果であり，（大きな運動量移行を伴う）
反強磁性相関にのみ注目した従来のHTSCの研究に対して
本質的に新しい概念を投げかけている。本年度はこの研究
をさらに進め，（i）Q1D揺らぎの解析，（ii）J 項に含まれ
るQ1D不安定性のみを取り出した有効モデルの解析，（iii）
反強磁性と d波シングレットの共存競合，（iv）電子ドープ
系 HTSCの理論的解析，を行った。
（4）金属硼化物薄膜の作製と物性制御（山崎，髙木）
構造の多様性や近年の物性開拓の展開を鑑みて，金属硼
化物には未だ知られていない物質，物性・機能が潜んでい
ると考えられる。本年度は，昨年度に重点的に試料作製を
行ったMgB2 薄膜における構造制御と物性発現に関する実
験結果を総合的に理解するとともに，得られた知識を敷衍
してバルク物質では存在しない新しい金属硼化物 CaBx（x
≠ 6）薄膜の作製と構造・物性評価を試みた。MgB2薄膜に
おいて見られた超伝導転移温度を引き下げる要因としての
構造の不均一性は，基板との格子ミスマッチによるエピタ
キシャル歪に誘起された単結晶ドメインの細分化が原因と
考えられ，MgB2 薄膜が Al2O3（0001）単結晶基板上にエ
ピタキシャル成長していることを強く示唆している。MgB2
薄膜の作製方法に倣い，単結晶基板上へのエピタキシャル成
長を利用して Caと Bの同時蒸着により新物質 CaBx (x～
3）薄膜の作製に成功した。

＊1基礎科学特別研究員，＊2研修生，＊3協力研究員，＊4共
同研究員

1. Strongly correlated electron systems－ novel
materials and functions
(1) Orbital states were identified in the STM images of

100 平成 15 年度



nearly ferromagnetic Sr3Ru2O7 doped with Mn as a strong
bias energy dependence of image.
(2) Magnetic field control of orbital state was achieved

in iron chalcogenides which show spin-axis transition
(3) A substantial magneto-dielectric coupling was real-

ized by substituting Mn for Ti in 4f ferroelectric system
Nd2Ti2O7.
(4) The high-temperature incoherent state of correlated

metals and the charge dynamics there were explored by
reflectivity measurements. A metallic Drude peak disap-
pears from the optical conductivity and, instead, a far-
infrared peak dominates the spectrum, suggesting the “dy-
namical localization” of the correlated electrons.
(5) The magnetic proximity effect in Nb/Au/Fe single-

crystal trilayers was investigated to elucidate the interplay
between superconductivity and ferromagnetism via con-
duction electrons.

2. Quantum magnetism
(1) Exotic field dependence of excitation modes has

been observed in multi-frequency electron spin resonance
(ESR) experiments on a quasi-one-dimensional（1D）an-
tiferromagnet above the critical field for the field induced
quantum phase transition.
(2) In geometrically frustrated CdCr2O4 spinel, a meta-

magnetic transition to a 1/2 magnetization plateau state,
produced by an interplay between frustrated spins and lat-
tice, was discovered in high magnetic fields. Successive
magnetic transitions, indicative of competing orders, were
found in isostructural GeNi2O4 spinel.

3. Superconductivity in strongly correlated elec-
tron systems
(1) Using low-temperature STM/STS, we discovered a

crystalline state of electrons—4a×4a charge-ordered phase—
in the high-T c cuprate Ca2−xNaxCuO2Cl2. This novel
electron phase likely competes with high-T c superconduc-
tivity.
(2) An oxygen isotope shift in the quasiparticle disper-

sion of high T c cuprate BiSr2CaCu2O8 was clearly identi-
fied.
(3) Crucial roles of quasi-one-dimensional correlations

and the long rang hopping integrals are implied in high-T c
cuprates from the analysis of 2D t-J model.
(4) The epitaxial growth of metallic borides (MgB2 and

CaBx(x˜3)) on the single-crystal substrate Al2O3（0001）
was successfully carried out.
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