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§１．研究実施の概要§１．研究実施の概要§１．研究実施の概要§１．研究実施の概要    

（１）実施概要 

本研究課題は、鉄ヒ素系高温超伝導体研究における次の中心テーマ 

（１）なぜ、鉄とヒ素の組み合わせが高温超伝導にとって最適か  

（２）高温超伝導を最適化するパラメーターは何か  

（３）更なる転移温度（T
c
）の向上は可能か  

に対して明確な回答を与えることをその目的とし、高圧合成法をベースとした新超伝導物質の開発

および純良単結晶・多結晶試料の作製を行う「物質開発・合成」グループ、静水圧高圧下電気抵

抗測定や光学反射率測定等の輸送特性評価や中性子を用いた磁気特性、結晶構造評価を物質

横断的に遂行する「物性測定・評価」グループ、および第一原理計算に基づく実験結果の理論的

解析および新物質探索指針の提案を行う「理論」グループが互いに連携することで、様々な角度

から鉄系高温超伝導体の新物質開発と物性解明を推進した。更に、平成 22 年度には岩手大学吉

澤正人教授を研究代表者とする「超音波物性」グループが新たに加わり、鉄系超伝導体の弾性常

数の精査を行った。 

本研究で取り上げた代表的なテーマは以下の通りである。 

Å 酸素欠損型 Ln１１１１系(LnFeAsO
1-y

:Ln=希土類元素)を対象とした新合成手法の開発、電子

相図の確定、T
c
向上指針の確立 

Å Ln1111 系(SmFeAsO
1-y

)、Ba１２２系((Ba
1-x

K
x
)Fe

2
As

2
)における同位体効果の検証 

Å 高圧合成法と理論計算に基づく CaAlO
3
ペロブスカイト相を含む新鉄系超伝導体物質開発 

Å 静水圧下高圧輸送現象測定による、鉄系超伝導体の電子相図確立、T
c
向上の試み 

Å Ln1111 系多結晶（ LnFeAsO
1-y

）、 Ba122 系単結晶((Ba
1-x

K
x
)Fe

2
As

2
、 Ba(Fe

1-x
Co

x
)
2
As

2
、

BaFe
2
(As

1-x
P

x
)
2
)を用いた精密輸送現象測定、光学測定（東大内田グループとの共同研究））、

特に T
c
と輸送現象との関連性の解明、母物質近傍におけるネマティック相の電荷ダイナミック

スの特徴の抽出等 

Å Ba(Fe
1-x

Co
x
)
2
As

2
における弾性常数測定 

本研究で得られた成果は§２で詳述するが、それらはいずれも、鉄系高温超伝導体におけるユ

ニークな「散乱（電荷ダイナミックス）」、「構造（フォノン）」、「磁性（スピンダイナミックス）」の特徴を

抽出するものであり、それらの要素の複合的な寄与が鉄系超伝導体の特徴的な電子相図、および

高温超伝導を生み出す源となっていることを強く示唆するものである。本研究で得られた各要素、

およびそれら相互の関連を示す結果を図１に示す。例えば、「構造（フォノン）」の観点から本系を

概観すると、その特徴は「正四面体配置における T
c
最適化」、「構造的量子臨界性」という 2 つのキ

ーワードに集約される。前者は現在では「Lee Plot」としてすでに広く定着しているが、本研究では

同指針が実際の物質（たとえば LaFeAsO
1-y

）の T
c
向上に有効である(T

c
が 28K から 35K へ上昇)

ことを実証した。更に、構造の制御は T
c
の変化をもたらすだけにとどまらず、電気伝導の振る舞い

（高 T
c
物質になるほど T に比例する散乱が支配的となる）にも顕著な影響を与えていることが示さ
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れた。本結果は、電荷キャリアの散乱機構と超伝導対形成機構が同一の起源を有することを強く

示唆するものである。一方、後者の量子臨界性は弾性常数の顕著なソフト化として観測され、母物

質から低ドープ領域に至る

領域の物性を強く支配するこ

とが示された。この領域では、

電荷ダイナミックスは「電子ネ

マティック相」とも称される特

徴的な異方性を有する。同

結果は、本系の構造揺らぎ、

およびその原因として考えら

れる軌道揺らぎが超伝導発

現に本質的役割を果たして

いることが示された。 

本研究の結果を元に、上

述の研究課題への回答は以

下のようにまとめられる。 

（１）鉄ヒ素の組み合わせ

の特異性：特徴的な結晶（軌道）・磁気構造を有する隣接秩序相の存在が鍵であり、その揺らぎを

利用した強い電子散乱が対形成を促している。 

（２）T
c
決定要因は？： 鉄ヒ素系の T

c
は基本的に「Lee Plot」に支配され、正四面体配置におい

て実現する強い電子散乱が最高 T
c

に必須と考えられる。一方、他の鉄リン系と比べて小さな

P-Fe-P ボンド角を有する Ca
4
Al

2
O

6
Fe

2
P

2
において、鉄リン系の最高 T

c
となる 17K が得られたことか

ら、鉄リン系では構造敏感性は存在しないことが示された。 

（３）更なる T
c

向上は？：既知の構造を有する物質については、ブロック層のチューニングによる

FeAs
4

の正四面体化によってそれぞれの物質群が有するポテンシャルの最大値まで上昇させるこ

とが可能。Ln1111 に関してはその上限値は 55K にとどまるが、ペロブスカイト含有型においては更

なる上昇の余地があると思われる。更に、本研究では達成できなかったが、新たなブロック層の開

発も T
c
向上には有効と期待される。 

 

（２）顕著な成果 

①高圧合成法を基盤とする鉄系超伝導体の新物質開発、特性向上指針の確立、および同位体効

果の検証 

 高圧合成を用いた新物質開発、構造および物性評価、更にバンド計算に基づく理論的評価の

連携を通じて、Ln1111 系およびペロブスカイト含有型鉄ヒ素系超伝導体において、FeAs
4

四面体

が正四面体配置となる時に T
c
が最大となることを実証した。更に、Ln1111 系および(Ba,K)122 系に

おいて、その Fe 同位体効果が、通常の電子－格子相互作用から期待される振る舞いから著しく逸
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Å 装n岩岩岩岩

a 静
c

Å

脱することを示した。 

 

②  

概要：Ln1111 系、Ba122 系の良質多結晶、単結晶を対象とした系統的物性評価を行い、反強磁性、

超伝導両秩序相において出現する特徴的な電荷・スピンダイナミックスの様相、特に、T
c

と電荷ダ

イナミックスとの関連、構造・磁気相転移近傍の異方的電子状態を明らかにした。 

③鉄系超伝導体における構造的量子臨界現象の発見および軌道揺らぎと超伝導発現機構の関

連性の解明 

概要：鉄系超伝導体 Ba(Fe
1-x

Co
x
)
2
As

2
の弾性定数測定から、「構造的量子臨界現象」とも称せられ

る特徴的なC
66

弾性定数の弾性軟化現象を発見した。更に、この弾性異常が本系の T
c
と密接に相

関することを明らかにし、鉄系超伝導体における構造揺らぎおよびその原因である軌道揺らぎと超

伝導発現機構との関係の重要性を指摘した。 

 

§２．研究実施内容§２．研究実施内容§２．研究実施内容§２．研究実施内容     

 

 

装n岩岩岩岩  

高圧合成法を用い、装n繰e的s越
岩-y

静
c

静
c

以装n澤静b含Å算y値 静
c

振安K Ｘ振] 越舞 静
c

Ｘ度度]

越舞 装a岩岩岩岩

静
c

度果ÅK 性振ÅK

装n岩岩岩岩 静
c

a a澤性培検振

Å a澤性培検振

態 静
c

Å

Å

程a
態
的l

度
越
損
繰e

度
送n

度
Å以態度損度度値Å

程a
性
的l

度
越
振
繰e

度
送n

度
Å以性度振度度値Å以送n澤的s含Å送値Å Ｘ度態]含Ｘ性度] 送n澤的s含Å送
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岩安K 静
c

度果KÅ以態度損度度以的s値値

性安KÅ 以性度振度度以的s値値 岩時K以態度損度度以送値値 Å 岩損KÅ

以性度振度度以送値値 態度損度度以送値 静
c

関r
態
関c

度
越
損
繰e

度
送
度

a 性培時安

的s-繰e-的s

α澤岩安度°

静
c

以態態K値

度

岩 。又、本系に対するバンド計算の結果より、

ペロブスカイト含有型鉄系超伝導体のフェルミ

面のトポロジーはαに大きく依存すること、また、

ペロブスカイト型と Ln1111 系は(0,0)付近のバンド構造に著しい差異が存在することが示された

[13]。Å

 

２－２．鉄ヒ素系超伝導体の鉄同位体効果 

鉄系超伝導における電子-格子相互作用を検証する

ため、(Ba,K)Fe
2
As

2
およびSmFeAsO

1-y
を対象とした鉃

同位体(

57

Fe、

54

Fe)置換を行った。その結果、最適ドー

プの(Ba,K)Fe
2
As

2
 (K40%, T

c 
=38K)においては、通常

の同位体効果とは逆に、原子量が大きくなる程 T
c

が

高くなることを見いだした（Tc 〜M

-
α
において、α= 

-0.18）[10]。一方、T
c
=54K を有するSmFeAsO

1-y
 にお

いては、T
c

が鉄の原子量の変化に全く依らない(α= 

-0.0、ここで Tc ~ M-α
)ことを明らかにした[25]。これら

の結果は、鉄系の超伝導機構が通常の電子-格子相

互作用以外であることを強く示唆する。 

 

２－３．鉄系超伝導体の特徴的電荷ダイナミックスの評価 

２－３－１：Ln1111 系の輸送現象 

LaFeAsO
1-y

（T
c
～28K）から NdFeAsO

1-y
(T

c
～52K)までランタノイド元素を変化させた多結晶試料

に対する輸送現象測定を行い、T
c

と電気抵抗率のベキρ(T)～T

n

の間に相関があることを見いだ

した。LaFeAsO
1-y

に代表される低 T
c
の系では、ベキ n がおよそ２であり、電子‐電子散乱が主要な

散乱機構であると考えられる。一方、T
c
が 52K の NdFeAsO

1-y
では、n はほぼ１となり、銅酸化物高

 

 

Å 程a
態

的l
度

越
損

繰e
度

送n
度

Å 程a
性

的l
度

越
振

繰e
度

送n
度

Å

以送n澤的s含Å送値Å Å  

20 30 40 50

1

1.5

2
LaFeAsO1-y
CeFeAsO1-y
NdFeAsO 1-y
PrFeAsO1-y
Ba1-xKxFe2As2
Ba(Fe1-xCox)2As2
BaFe2(As1-xPx)2
Sr2VFeAsO3

Tc (K)

n

※

※

※

 
Å n 静

c

Å
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Å 装n繰e的s越
岩-y

静
c

 

温超伝導体で見られた電気抵抗の振る舞いと類似している。上記の結果を含め、様々な鉄系超伝

導体のベキ n と T
c
の相関関係をまとめたものが図２－３である。T

c
と n の間に明瞭な相関関係が存

在し、T
c
 が高い物質ほど n は 1 に近づいていることが見て取れる。本結果は、高い Tc を実現する

には、n が１になる散乱機構が必須であることを示している。その起源としてはスピン揺らぎが最も

有力であると考えられる。本結果と、T
c

の結晶構造敏感性を合わせた説明を[27]において提唱し

た。 

 

２－３－２：構造・磁気秩序相における異方的電気伝導 

122系の母物質であるBaFe
2
As

2
は、T

N
～140K において、鎖状(C型)反強磁性秩序を生じ、同時

に、正方晶（a
0
～3.96A, c

0
～13.02A (297K)）から斜方晶（a

0
～5.61 A, b

0
～5.57 A, c

0
～12.95A 

(20K)）への構造転移を起こす。この構造転移に伴い、斜方晶の ab 面内には双晶が形成されるが、

我々は YBa
2
Cu

3
O

7-δの場合と同様にして、非双晶化を試み、ab 面内の異方性について調べた。構

造転移温度以下の抵抗率は、鎖状(C型)反強磁性構造のスピンが平行にそろうb軸方向の方がむ

しろ高くなるが、残留抵抗の小さい良質な単結晶試料では、a 軸・b 軸についてほぼ等方的になる

ことが分かった。本結果は、良質な母物質の電気抵抗は移動度の高い等方的なキャリアに支配さ

れており、温度を上げたり Co をドープすることでこのキャリアの移動度が抑制され、異方的な成分

の影響が現れることで説明が付く[29]。 

一方、有限のエネルギー領域においては、BaFe
2
As

2
の光学伝導度スペクトルは広いエネルギー

領域に渡って異方性を示す。その異方性は磁気・構造秩序に伴う異方的なギャップの出現に関連

づけられる。b 軸のスペクトルに注目すると、257cm

-1

 に鋭いスパイク、340cm

-1

 にカスプが現れる。

これらの特徴は理論的に説明づけることは出来ておらず、その起源について詳細は不明であるが、

前者は軌道の自由度と結びついた光学フォノンモード、後者は隠れた励起に起因していると考え

られる[37]。 

 

  

装n岩岩岩岩 静
c

装n澤装a含程e含象d含静b

静
c

象d 装n 静
c

装a 程e

Ｘ性]

程e繰e的s越
岩-y

静
c

態育送a

装n岩岩岩岩

繰e関e 繰e関e 繰e関e
安培振
静e

安培振
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Ｘ態] Å

Å

２－５ 超音波測定による鉄ヒ素系超伝導体の研究 

Ba(Fe
1-x

Co
x
)
2
As

2
大型純良単結晶の弾性定数測定を

行い、その C
66

弾性定数が、図２－５に示すような、系統

的で大きな弾性軟化現象が存在することを見いだした

[35]。22.4％試料は超伝導も構造相転移も存在せず、こ

の試料の測定値をバックグラウンドとすることで、この系

の弾性コンプラナンス S
66

(=1/C
66

)の異常部分の逆数の

温度依存性は図２－６のように示される。S
66

はアンダー

ドープ領域では構造相転移に向かって発散し、Co の増

加と共に構造相転移温度 T
S
は低下し、x=0.069 に存在

する量子臨界点に近づく。更なる Co の増加によって、

オーバードープ領域では、Curie-Weiss 的振る舞いから

ある温度 T

*

で離れて行く。このような S
66

の振る舞いは、

磁気量子臨界点における磁化率の振る舞いと非常に似

ている。また、超伝導転移温度より高温側の T
max

では S
66

に極大が存在することが明らかとなった。T

*

と T
max

の物

理的起源は明らかではないが、これまでに行われてきた

量子臨界性と重い電子系の研究から類推すると、T

*

は

Fermi液体から非Fermi液体への移行温度、T
max

は低温

での新たな電子状態への移行を示唆していると考えら

れる。 

これらの弾性測定の実験結果は、この系の量子臨界

性は、磁気的量子臨界点系で担っていた磁化率の役割

を S
66

が担うこと、従って、S
66

の異常の原因がこの系の超伝導の発現に重要な役割を担っているこ

とを表している。この系は、NMR の研究でスピン磁化率にもやはり量子臨界性が現れることが報告

されている。このスピンと構造に二重に現れる量子臨界性の起源を解くことがこの系の超伝導の全

貌解明に重要であることが明らかになった。 

Å

Å Å

岩岩 Ｘ検] Å

装a繰e的s越 以算詳繰静値

 

Å Ba(Fe
1-x

Co
x

)
2

As
2

の 程
損損

 

 

Å Ba(Fe
1-x

Co
x

)
2

As
2

大の弾性コンプ

ラナンス S
66

の異常部分の逆数の温度依存性 
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岩培損 Ｘ度] Å

 

図２－７ LaFeAsO, FeSe, FeTe の d 模型の最局在ワニエ軌道。Fe-d と As-p の強い軌道混成のため LaFeAsO の

ワニエ軌道は１１系のものより広がっている。 

 

２－７ その他、共同研究等 

上記の研究に加え、 

・Å 単結晶試料を用いたオーバードープ KFe
2
As

2
の電気的・磁気的特性評価[20],[30] 

・Å 類縁物質 研a象i
度
送
度

単結晶育成および Ｘ岩岩]Å

・Å (Ba,K)Fe
2
As

2
のフォノンダイナミックスの評価[18] 

本事業協同研究者、研究グループとの共同研究として、本グループに

より合成された多結晶、単結晶試料を用いた ARPES（吉田チーム）、中性子、X 線散乱（社本チー

ム）、dHvA（寺嶋チーム）、NMR（小堀チーム、宮坂チーム）、ラマン散乱（宮坂チーム、生田チー

ム）、臨界電流評価（下山チーム）、強磁場輸送現象（宮坂チーム）等の測定評価を行った。 
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（１）「物質開発・合成」グループ  

① 研究者名 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 永崎洋  研究グループ長 H20.10～ 

 伊豫彰  主任研究員 H20.10～ 

 鬼頭聖  主任研究員 H20.10～ 

＊ 木方邦宏 Å 特別研究員 H20.10～ 

 宮澤喜一 Å

Å

大学院学生 H20.10～H22.3 

 

② 研究項目 
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・Å Ln1111 Tc

Ln1111 Ln  

・Å  

・Å  

・Å K Co As Ba122

122  

・Å BaNi2P2 BaFe2P2  

 

（２）「物性測定・評価」グループ（研究機関別） 

① 研究参加者 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 伊藤利充  主任研究員 H20.10～ 

   主任研究員 H20.10～ 

   主任研究員 H20.10～ 

   主任研究員 H20.10～ 

   主任研究員 H20.10～ 

 李哲虎  主任研究員 H20.10～ 

 石田茂之 

Å

大学院学生 H20.10～ 

 中島正道 

Å

大学院学生 H20.10～ 

 

② 研究項目 

Tc  

・Å

 

・Å  

・Å  

・Å  

・Å  

 

    

（３）「理論」グループ  

① 研究参加者 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○   研究グループ長 H20.10～ 

   主任研究員 H20.10～ 

 

② 研究項目    
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RPA

 

・Å

 

・Å RPA U

 

・Å     

    

    

（４）「超音波物性」グループ  

① 研究参加者  

 氏名 所属 役職 参加時期 

○  

 

教授 H22.9～ 

  

 

准教授 H22.9～ 

 Abdusalam 

Ismayil Å

大学院生 H22.9～ 

  
Å

大学院生 H22.9～H23.3 

  
Å

大学院生 H22.9～H23.3 

  
Å

大学院生 H22.9～H23.3 

 

② 研究項目    

 

・Å

    

・Å     
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① 発表総数（発行済：国内（和文） 0 件、国際（欧文） 34 件）： 
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本研究では、高圧合成法を基盤技術とした新物質探索・開発による T
c

の向上、および純良多結晶、

単結晶試料を用いた系統的物性評価に基づく鉄ヒ素系における高温超伝導機構の解明を目的として

研究を行った。Ln1111 系、Ba122 系、あるいはペロブスカイト含有型と行った様々な物質を対象とした

多面的物質開発・物性測定、さらには、本事業協同研究者、研究グループとの共同研究を通して、鉄
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系超伝導体における普遍性と特殊性という観点においては統一的な結果が得られつつあると考えてい

る。本研究で得られた結果は、鉄系高温超伝導体では「散乱（電荷ダイナミックス）」、「構造（フォノ

ン）」、「磁性（スピンダイナミックス）」が互いに絡み合い、それらが複合的に寄与することで特徴的

な電子相図、および高温超伝導を生み出す源となっていることを強く示唆するものである。例えば、

Ba122 系において、磁気的量子臨界性に加えてその弾性異常が量子臨界的振る舞いを示すという実

験事実は、この系の構造揺らぎが磁気的揺らぎと密接に関わっており、さらには両者が相乗して超伝導

を産み出している証拠ととらえることができよう。その起源として、軌道の重要性を指摘したことにより、多

くの理論家を刺激し、その結果、軌道揺らぎをベースとした理論体系の活性化につながったことは本研

究の大きな成果として特筆される。一方、物質開発の観点からも、「正四面体構造における T
c
最適

化」という極めて単純な開発指針が、 T
c

本研究において、「構造」、「磁性」、「散乱」、「超伝導」の相互の関連性が定量的に明ら

かとなったことにより、鉄系超伝導体の物理現象を統一的に理解する足がかりが整ったと考えられる。 
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