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§１．研究実施の概要 

 

本研究課題では、純良単結晶に精密物性測定を適用することで、鉄系超伝導体の電子状態解

明を目指している。21 年度は 122 系の多彩な電子相に着目していたのに対し、22 年度は 122 系

の研究を継続すると共に、111 系や他の高温超伝導物質へ研究対象を拡張した。 

 122 系は圧力印加により反強磁性相が抑制され超伝導を示すことを、前年度までに明らかにして

きた。その際、超伝導のバルク性はマイスナー効果により確認できたものの、反強磁性相について

は十分な情報を得られていなかった。そこで、新たに技術的に困難な 7 GPa 程度までの中性子

弾性散乱技術を開発し、SrFe2As2 に適用した。その結果、高圧下で現れる超伝導相において長

距離反強磁性秩序は共存しない事が明らかになった。一方で、キャリア注入も反強磁性相抑制の

ための有効な手法であることが知られている。我々は、ホールドープと電子ドープを組み合わせた

系 Ba1-xKx(Fe1-yCoy)2As2 を新たに開発し、キャリア補償域 y = 2x でも超伝導相が安定化されること

を見出した 1)。超伝導相の出現は、物理的・化学的圧力効果ではなく、むしろ化学置換に伴うラン

ダムネスに起因する反強磁性相の抑制に由来することが推論された。鉄系超伝導体において反

強磁性と超伝導相は競合しており、ランダムネス導入は、圧力印加・キャリア注入に代わる新たな

電子相制御の手段だと考えられる。 

 111 系は、LiFeAs が Tc  = 17 K の超伝導を、NaFeAs が TN ＝45 K の反強磁性秩序を示すなど

多彩な物性を示すことが知られている。その一方で、精密な物性測定はほとんどなされていなかっ

た。そこで、純良単結晶を育成しNMR測定を実施した 14)。NaFeAs は、常圧下で温度降下と共に、

斜方晶への構造相転移、非整合スピン密度波への相転移、ストライプ型整合反強磁性秩序への

クロスオーバーを逐次的に示すことを明らかにした。また、高圧下の基礎物性測定を通して、4 
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GPa で Tc = 34 K のバルクの超伝導転移を示すことを見出した。これらの事実は、鉄系超伝導体の

反強磁性‐超伝導相転移近傍では、空間的に不均一な磁性が一般的に出現することを示唆して

いる。 

 鉄系超伝導体・銅系超伝導体の発見以前から知られている“高温”超伝導体ファミリーとして、ヘ

キサゴナルブロンズが知られている。我々は、新たに HgxReO3 の合成に成功し、それがファミリー

最高の Tc（= 7.7 K）を有する超伝導体であることを明らかにした 12)。Tc は圧力下で 11.1 K に上昇

し、さらなる結晶構造最適化を通して転移温度の更新が可能であることが示唆される。 

 

 

§２．研究実施内容 

 

1. Ba1-xKx(Fe1-yCoy)2As2 の電子相図 
 鉄系超伝導体では、母体の反強磁性金属相を抑制したときに超伝導相が出現する。キャリア注

入は反強磁性相抑制のための有効な手法であることが知られており、特に 122 系ではホールドー

プ系 Ba1-xKxFe2As2 及び電子ドープ系 Ba(Fe1-yCoy)2As2 に対する研究がなされてきた。我々は、ホ

ールドープと電子ドープの組み合わされた系 Ba1-xKx(Fe1-yCoy)2As2 を開発し、その電子物性を調

べた 1)。反強磁性秩序はフェルミ面のネスティングに由来するために、キャリア補償域 y = 2x では

反強磁性秩序が安定であることが期待された。ところが、図1の相図に示されているように、実際に

は y = 2x 直線上で組成を増やしていくに従い、

基底状態が反強磁性－超伝導－常磁性と変

化していくことが判明した。格子定数・ホール

係数の測定から、こうした基底状態の変化が物

理的・化学的圧力効果に起因していないこと

が判明した。化学置換に伴うランダムネスが、

バンド構造の特異性の平滑化や反強磁性相

に付随する軌道秩序の崩壊を通じて反強磁性

相を不安定化させ、拮抗する超伝導相を発現

させていることが推論された。また、ランダムネ

スはクーパーペアの対破壊効果を引き起こし

ており、そのために置換の進んだ極限で常磁

性相が安定になったと考えられる。 

 
2. SrFe2As2 の高圧下中性子散乱 
 鉄系超伝導体の超伝導の起源を理解する上で正確な相図の構築は不可欠である。中でも圧力

温度相図は化学ドーピング等につきまとう試料の組成不均一性を避ける事が出来るため、精密な

議論には欠かせない。しかしながら、実際的には圧力の不均一性という問題があり、これを克服し

 
図 1. Ba1-xKx(Fe1-yCoy)2As2 の電子相図。 
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た試料環境での中性子散乱を行う事が強く望まれていた。そこで、SrFe2As2 の高圧下中性子散乱

実験を実施した。実験には静水圧性に優れたキュービックアンビルセルを用い、低温中性子散乱

としては技術的にも非常に困難な 7 GPa 程度までの弾性散乱実験を行った。図 2（左）には実験

により得られた反強磁性転移温度 TN の圧力依存性を、図 2（右）には、長距離秩序磁気モーメン

トの圧力依存性を示す。反強磁性転移温度の圧力依存性は松林らによる高圧下電気抵抗測定の

結果を良く再現している。さらに、磁気モーメントも反強磁性相の消失圧力(5 GPa)に向かって単

調に減少している。これらの結果は高圧下であらわれる超伝導相内には少なくとも”長距離”反強

磁性秩序は共存しない事を示している。 

 
 

3. 111 系の高圧下電子物性 

 AFeAs(A = Li, Na)の純良単結晶試料を用い

て、高い静水圧環境下における高圧物性測定

を行った。NaFeAs は常圧において構造相転移

(TO = 57 K)と反強磁性転移(TN = 45 K)が異な

る一方で、高圧下では 122 系と同様に同じ温度

で構造•反強磁性相転移することを見いだした。

また、4 GPa 以上の圧力領域では、それらの転

移は消失し、TC = 34 K のシャープな超伝導転

移を観測した(図 3)。また、超伝導の体積分率

は構造•反強磁性転移が消失する臨界圧力に

おいて急激に増大し、バルク超伝導の発現を

実験的に確認した。一方、常圧において既に

バルク超伝導を示す LiFeAs に対しては、超伝

図 2（左）反強磁性転移温度 TN の圧力依存性。赤丸は中性子散乱から、緑三角は電気抵

抗から求めたもの。青逆三角は超伝導転移温度の圧力依存性。（右）最低温（T ~ 4K）で

の磁気モーメントの大きさの圧力依存性。 
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図 3. NaFeAs の高圧下電気抵抗。 
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導転移温度は単調に減少することを観測し、111 系における包括的な相図を得ることに成功した。 

 
4. 111 系の NMR 
 111 系化合物 AFeAs（A = Li, Na）は比較的最近発見された鉄系超伝導体であるが、LiFeAs は

非ドープ組成、常圧下で TC  = 17 K の超伝導を示す、また非ドープ NaFeAs は TN ＝45 K と非常

に低い反強磁性転移温度を示すなど、他の系にはない特徴を持っている。我々は LiFeAs および

NaFeAs の純良単結晶を育成し、Na, Li, As 核の NMR 測定を行った 14)。図 4（上）に NaFeAs にお

ける Na 核の NMR スペクトルを示す。スペクトルの角度依存性より、57 K 以下で結晶構造が斜方

晶に転移し、更に 45 K 以下で反強磁性によるスペクトル分裂が生じる。注目すべきは、TN 直下で

は分裂したスペクトルが非対称かつ連続的

に広がっており、非整合スピン密度波が実現

していることを示している。一方、より低温で

はシャープな共鳴線が現れ、他の鉄系化合

物で観測されているストライプ型の整合反強

磁性秩序に移行する。本実験で非整合―整

合のクロスオーバーという現象が初めて見い

だされた。これまで鉄系化合物において非

整合磁気秩序が報告された例はあるが、い

ずれも不規則性の影響が強いドープされた

系に限られていた。スペクトルを積分すること

によって得られたスピン密度波振幅のプロフ

ァイルを図 4（下）に示す。高温の正弦波的な

プロファイルが、温度の低下とともに整合ドメ

インが幅の狭いドメイン壁によって隔てられ

た構造に移行していく様子が再現されている。

圧力下の SrFe2As2 に関する以前の我々の実

験では、超伝導相と反強磁性相が共存する

領域で、非整合磁気秩序を示唆するスペクトルが観測されていた。NaFeAs も圧力下で超伝導を

示すことが確認されている。非整合スピン密度波のような空間的に不均一な反強磁性状態と超伝

導が共存する例として、FFLO 相が知られている。我々の結果は鉄系において反強磁性/超伝導

転移に近い領域において、空間的に不均一な磁性が一般的に出現することを示唆している。 

 

 
§３．研究実施体制  

 
（１）「物質合成」グループ 

図 4．（上）NaFeAs における Na 核の NMR ス

ペクトル。（下）スペクトルを積分して得られた

スピン密度波振幅プロファイル。 
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① 研究分担グループ長： 大串 研也 （東京大学、特任講師） 

② 研究項目 

鉄系超伝導体の単結晶育成と基礎物性評価 

（２）「物質開発」グループ 

① 研究分担グループ長： 上田 寛 （東京大学、教授） 

② 研究項目 
鉄系超伝導体の良質試料合成と新超伝導体の開発 

（３）「核磁気共鳴」グループ 

①研究分担グループ長： 瀧川 仁 （東京大学、教授） 

②研究項目 

核磁気共鳴による構造・磁性・超伝導特性の評価 
（４）「超高圧」グループ 

①研究分担グループ長： 上床 美也 （東京大学、教授） 

②研究項目 
 鉄系超伝導体の探索と圧力効果 

（５）「中性子散乱」グループ 

①研究分担グループ長： 佐藤 卓 （東京大学、准教授） 

②研究項目 
鉄系超伝導体の磁気秩序と磁気励起 

（６）「強磁場」グループ 

①研究分担グループ長： 徳永 将史 （東京大学、准教授） 

②研究項目 

鉄系超伝導体の強磁場磁気・輸送特性研究 
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