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研究成果の概要（和文）：本研究は、超低温・強磁場で動作する走査トンネル顕微鏡を開発し、一般的に均一な
性質を示す超伝導現象の空間的な変調構造を実空間で直接捉えることを目的としていた。本研究で開発したSTM
は、グラファイトの原子分解能を得る程度の解像度を得ることができたが、超低温・強磁場でのノイズレベルに
は今後の改善を要する。一方、3He冷凍機ベースのSTMを用いて、表面において誘起されたCo原子軌道の秩序構造
を世界で初めて観察した。第一原理計算から、バルクでは伝導電子によって遮蔽された局在Co原子間のクーロン
斥力が、表面においては遮蔽効果が薄れることで増強され、この現象が引き起こされることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：We constructed ultra-low-temperature and high magnetic field scanning 
tunneling micrsocope to observe spatial modulations of superconducting properties in exotic 
superconductors. We successed to observe atomically resolved graphite surface but the resolution and
 noise level of the system should be improved in the future especially in the mK temperature range 
and at high magnetic fields. By using the other mK STM, we discovered surface-induced orbital 
ordering of Co 3d orbitals at the cleaved surface of a strongly correlated superconductor for the 
first time. Because of screened electrostatic potentials of localized 3d orbitals, this orbital 
ordering may not show up in bulk. However at the surface, due to the effective reduction of the 
electron density, the screening of the potential by conduction electrons are weak and therefore, the
 orbital degree of freedom is lifted and ordering occurs. This senario was confirmed by first 
principle calculations done with our collaborators. 

研究分野：低温物理、表面物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で発見された、表面誘起の軌道秩序現象は、これまで直接的な観察が困難だった原子軌道の物理現象を直
接的に視覚的に捉えた成果である。そのため、今回と同様な測定を通して、物質の機能発現に重要な役割をす
る、原子軌道の物理現象の理解が今後更に深まることが期待される。また、今回見つかった表面誘起の軌道秩序
現象は、電子がどの原子軌道を占有するのかという、軌道の自由度を有する物質の表面においては普遍的に起こ
りうる現象であり、今後、超伝導や磁性との関係が明らかになれば、新たな機能を有するスマートマテリアルの
開発・設計にも大いに役立つ可能性を秘めている。
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１．研究開始当初の背景 
 一般的な金属の超伝導を非常に良く説明する BCS 理論 ではクーパーペアが運動量を持た

ないことが仮定されており、これまでに発見されたほぼ全ての超伝導物質で正しいと考えられ

ている。一方、Fulde と Ferrell、そして Larkin と Ovchinnikov は 40 年以上前に有限の運

動量を持つクーパーペアによる超伝導を考察した。このような超伝導は、彼らの名前の頭文字

をとって FFLO 超伝導と呼ばれる。この新奇な超伝導状態の実験的な例は近年まで見つかって

いなかったが、2003 年に重い電子系超伝導体 CeCoIn5 の超低温・強磁場領域において出現し

ているのではないかという報告がなされ、注目を集めた。その後、様々な物性測定が行われた

が、現在までこの新たな相で FFLO 超伝導が実現しているかどうか、結論は出ていない。FFLO 
超伝導を特徴付ける空間変調構造の実空間観測はなされていないことが原因であると考えられ

る。従来のマクロな測定方法では、これらの問

題に最終的な答えを与えることは困難であり、

実空間における原子スケールでの解像度を持ち、

超伝導特性や磁気秩序の情報を調べることが出

来る走査トンネル顕微鏡（STM）による研究が

待たれている。しかしながら、この“FFLO 超
伝導相”(300 mK 以下の超低温、12 テスラまで

面内強磁場)にアクセスするためには、3He-4He 
希釈冷凍機(以降、単に希釈冷凍機)と超伝導マ

グネットを組み合わせた装置が必要となる。そ

こで、本研究では希釈冷凍機と 14 テスラの強

磁場マグネットを組み合わせて新たに STM を

開発し、FFLO 超伝導特性の空間変調構造の実

空間観察を目指すことを目標として研究が開始された。 
 
２．研究の目的 
 超低温・面内強磁場の STM を開発し、走査トンネル顕微鏡/分光(STM/S)による局所電子状
態・超伝導ギャップの測定とスピン偏極 STM を用いた磁気秩序の観察を通して、CeCoIn5の
“FFLO 超伝導相”では本当に FFLO 超伝導が実現しているのかという事に対する結論を与
えることを第一目標とした。 
 
３．研究の方法 
 現有の超低温 STM を、超伝導マグネット
導入、室温から超低温までの試料・探針の交
換機構、およびその段階的な予備冷却機構の
設計・導入を行う。また、清浄表面を得るた
めに、超高真空チャンバー内での劈開機構を
作成し、室温で STM による評価を行う。立
ち上げた装置を用いて、FFLO 超伝導に起因
する超伝導特性の空間変調を観察すること
を最初の目標とする。更に、磁性探針を導入
し、スピン偏極 STM から反強磁性秩序の観
察を行い、超伝導と磁性の共存がどのように
起こっているかを実空間において明らかに
する。  
 
４．研究成果 
 当初の目標であった、面内強磁場印加型の
希釈冷凍機STMの開発が、計画通りに進まず、
当初の目標であった CeCoIn5 の劈開表面の面
内磁場中での測定まで至っていない。遅延が
起こった理由としては、現有の希釈冷凍機の
修理、STM ヘッドのデザインのやり直し・製作・評価など計画した当初には想定していなかっ
た修正箇所が、研究開始後に明らかになり、計画以上の時間が必要となったためである。現在、
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図 2. CeCoIn5の Co 最表面における探針・試
料間距離に依存した STM 像の変化と、第一
計算によって得られた試料表面からの距離
に依存した電荷分布。実験と理論計算が非常
に良く一致しており、ダンベル状の STM 像
が dxz-dyz 軌道秩序によるものであることが
示されている。 
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図 1. CeCoIn5
の結晶構造と
表面で誘起さ
れた d 軌道の
軌道秩序（反
強的 dxz-dyz
軌道秩序）の
模式図。 
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装置は 14 テスラの面内強磁場、低温 1.5 K までの動作が確認されている。装置は、現在も開発
段階にあり、早期の完成を目指し研究を進めている。 
 一方で、重い電子系超伝導体 CeCoIn5を超高真空中で、ab 面に沿って劈開し、現有の 3He 冷
凍機ベースの STM を用いて観察を行った。CeIn 面での STM 測定 において、試料・探針間距
離を通常より極端に小さくした結果、これまでの報告では見られていなかった Ce 原子の可視
化に成功した。 探針が遠い時に 4p軌道に価電子を持つ In のみが観察され、探針を近づけると
5d軌道に価電子を持つ Ce 原子が見えるということから考えると、この観察は STM の軌道選択
性によるものであると考えられる。一方、Co 面で同様な測定を行ったところ、Co の原子像が
ダンベル状に変化し、そのダンベルが原子サイト間で交互に向きを変えることが明らかになっ
た。Co 原子は、4s軌道と 3d軌道が価電子を持つことから、Co 原子の形状の変化は、探針を近
づけることで、3d軌道を観察した結果であると考えられる。この実験結果を説明するために 、
第一原理計算を行ったところ、表面で増強されたクーロン相互作用によって、バルクでは縮退
しているdxzとdyz軌道の縮退が解け、表面近傍でのみ軌道秩序が起こる可能性が示唆された。
更に第一原理結果を元に、探針・試料間距離依存の STM 像をシミュレートした結果、実験結
果を良く再現することが明らかになった。表面で起こる軌道秩序という新しい現象を観察した
だけでなく、軌道秩序の実空間観察に成功した初めての成果である。この内容は、主な発表論
文 5 において論文として公表済みである。 
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