
 1 

 

戦略的創造研究推進事業 

 

研究領域「新規材料による高温超伝導基盤技術」 

 

研究課題 

「２次元鉄平面を持つ超伝導体の開発と熱及び局所磁場測定による評価」 

 

 

 

研究研究研究研究終了終了終了終了報告書報告書報告書報告書    

 

 

 

 

 

 

 

 

氏名 

為ヶ井 強 

 

所属・役職 

東京大学大学院工学系研究科・准教授 



 2 

§§§§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 

 本研究では、2008 年始めに発見された鉄オキシニクタイド超伝導体を参考に、２次元鉄平面を

持つより高い超伝導転移温度（T
c
）を持つ新規超伝導体の開発と既存の超伝導体の物性評価を１

つの目標とした。この為に、各種鉄系超伝導体の純良単結晶の作製に多大な労力を費やすと共

に、高圧合成装置を用いた新しいブロック層をもつ鉄系超伝導体の開発も試みた。物性評価に関

しては、超伝導発現機構解明の一助とする為、比熱および熱伝導度の精密な温度・磁場依存性

の測定を通してギャップ構造に関する知見を得た。さらに、作製された超伝導体が実用に向けど

のようなポテンシャルを持つかを見極めるため、その臨界電流密度測定を中心とする電磁気特性

評価を、単にマクロな磁化測定によるのではなく微小ホール素子または磁気光学法を用いた局所

磁場測定により行った。加えて、人工的な欠陥の導入による臨界電流の向上と、T
c
抑制効果から

超伝導対称性に関する知見を得ることにも成功した。 

 具体的には、２次元鉄平面を持つ超伝導体の開発・基礎物性評価、及び応用への準備として磁

束状態の解明、線材開発を含む以下のような研究を行った。 

( A ) 既知の２ 次元鉄平面を持つ超伝導体の純良多結晶の作製と、単結晶の成長 

( B ) 新規の２ 次元鉄平面を持つ超伝導体の開発 

( C ) 他の鉄を含む異方的超伝導体の作製及び評価 

( D ) 作製された鉄を含む超伝導体の精密な輸送特性・比熱測定による超伝導ギャップ構造の同

定 

( E ) プロトン照射による鉄系超伝導体の臨界温度抑制および散乱率の定量的評価 

( F ) 微小ホール素子及び磁気光学法を用いた局所磁場測定による臨界電流密度・弱結合特性

の評価とこれらの特性の改善指針の提案 

( G ) 鉄系超伝導体の磁束状態の解明 

( H ) 粒子線照射による鉄系超伝導体の臨界電流密度の向上 

( I ) ２ 次元鉄平面を持つ超伝導体による超伝導線材の試作と評価 

 

（２）顕著な成果 

①鉄系超伝導体良質単結晶の作製と基礎物性評価 

概要：主に 122 系および 11 系の鉄系超伝導体の純良単結晶の作製と、磁気・輸送特性測定によ

る常伝導・超伝導特性の基本的評価を行った。また、磁気光学イメージングを用いた試料の均一

性評価を含む、臨界電流密度特性及びそれを支配する量子化磁束の運動に関する詳細な研究

を行った。 

 

②鉄系超伝導体良質単結晶における高エネルギー粒子線照射効果の実証 

概要：主に Ba(Fe,Co)
2
As

2
単結晶に各種重イオン（Au, Ni, Xe, U）およびプロトンを様々な条件で

照射し、臨界電流密度の増大の様子を詳細に調べた。また、プロトン照射により生成される点欠陥
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がもたらす散乱率の増大と転移温度抑制効果を精密に調べ、s±波超伝導で期待されるものより

転移温度の抑制効果がはるかに小さいことを見いだした。 

 

③鉄系超伝導体線材の開発 

概要：鉄系超伝導体(Ba,K)Fe
2
As

2
および FeSe の線材をパウダー・イン・チューブ法および拡散法

を用いて作製し、4.2 K・自己磁場において、それぞれ 1.3x10

4

 A/cm

2

、600 A/cm

2

の世界最高水

準の臨界電流密度を実現した。 

 

§§§§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（引用番号は(４−１)②のもの）    

 本研究では、２次元鉄平面を持つより高い T
c
を持つ新規超伝導体の開発と既存の超伝導体の

物性評価および特性改善を目的とし、2008、2009 年度は既知の Ba(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
および

Fe(Te
1-x

Se
x
)単結晶の高品質化、LaFeAsO

1-x
F

x
、LaFePO

1-x
F

x
多結晶の物性評価・特性改善に加

え、ペロブスカイトブロックを持つ FeAs 系超伝導体の合成および特性評価を、2010 ᖺᗘࡣ

Ba(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
単結晶・薄膜、K

x
Fe

2
Se

2
多結晶、Lu

2
Fe

3
Si

5
単結晶に加え、Fe(Te

1-x
Se

x
)線材作

製の為の多結晶の作製・評価を、2011 年度は(Ba,K)Fe
2
As

2
パウダー・イン・チューブ線材および

FeSe テープ線材の作製・評価、白金を含む鉄系超伝導体の評価、BaFe
2
As

2
結系超伝導体の各

種置換効果の研究を行った。以下に詳細を示す。 

(1) セルフ・フラックス法で作製した高品質の Ba(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
単結晶（T

c
〜24 K）に 200 MeV の

Au イオンを磁場換算 20 kG で照射し、柱状欠陥生成による臨界電流密度（J
c
）の増大を狙った。

図１(a), (b)に示すように、照射により全温度•磁場領域で J
c
が増大し、低温・低磁場においても5

倍以上増大することを世界で初めて示した[4]。透過電子顕微鏡観察により、図 1(c)に示すよう

に柱状欠陥が、照射イオントラックに沿って生成されていることが確認された。また、磁気緩和

の測定から、照射に伴い磁気緩和率が大幅に抑制されていることも明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2) 徐冷および低温アニールにより作製した Fe(Te
0.61

Se
0.39

)単結晶の均一性を磁気光学法により

評価した。その結果、図 2(a)に示すように、単結晶全体をほぼ均一な遮蔽電流が流れているこ

とが確認された[5]。また、17.4 T までの磁場下での抵抗測定とその角度依存性から上部臨界

磁場（H
c2
）を決定した。その結果、図 2(b)に示すように H//c でさえ-dH

c2
/dT〜5.3 T/K という

図１(a)未照射および(b)照射 Ba(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
の J

c
の磁場依存性と(c)断面透過電子顕微鏡
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非常 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

に大きなスロープを持つことが明らかとなった[24]。また、H
c2

の角度依存性から異方性が 2 程

度であることが確認された。さらに、磁気緩和の測定から低磁場領域に磁気緩和率の抑えられ

た領域が存在することが明らかとなった[15]。 

(3) FeAs系超伝導体ブレークのきっかけをもたらした LaFeAsO
0.95

F
0.05

多結晶における以前の他の 

グループによる磁気光学イメージングでは、磁気コントラストが観測されていなかった。我々は、

その確認と類似物質である LaFePO
0.95

F
0.05

の比較を行うため、高品質多結晶の磁気光学イメ

ージングを行った。その結果、図 3(a),（b）に示すように両物質とも明確な磁気コントラストをもち、

十分な大きさの遮蔽電流が試料中を流れていることが確認された[20,23,14]。しかし、T
c
の低い

LaFePO
1-x

F
x
では、粒内と粒間の臨界電流密度がほぼ同じ大きさであり、他の鉄系超伝導体と

異なることが明らかとなった[23,24]。 

(4) 2009 年 3 月以降に発表された一連のペロブスカイトブロックを持つ新規鉄系超伝導体の、超

伝導特性を評価するため Sr
4
V

2
Fe

2
As

2
O

6
多結晶を常圧法で合成した。得られた多結晶試料の

T
c
は〜28 K であった。しかし、焼結が非常に悪くこのままではバルクの測定が不可能なため、

高圧炉で高密度化したのち磁気光学イメージングを行い、粒内臨界電流密度を見積った。そ

の結果、粒内には他の鉄系超伝導体と同程度の臨界電流密度が流れていることが確認された。

Sr
4
V

2
Fe

2
As

2
O

6
以外にも多くのペロブスカイトブロックを含む鉄系超伝導体が発見されているが、

そのほとんどが高圧合成との相性が悪く、購入した高圧合成装置を有効に用いることができな

かった。 

(5) 最近の我々の低温比熱測定から MgB
2
に次ぐ明確な２ギャップ超伝導体であることが明らかに

なった Fe ケイ化物 Lu
2
Fe

3
Si

5
における H

c2
の異方性、不純物効果の詳細な検討を行った。H

c2

図 2(a) Fe(Te
0.61

Se
0.39

)の磁気

光学像（T=4.2 K）と(b)異方的

上部臨界磁場の温度依存性。 

図 3(a) LaFeAsO
0.95

F
0.05

（T = 5 

K）と(b) LaFePO
0.95

F
0.05

（T = 3 

K）の磁気光学像。 

図 4 Sr
4
V

2
Fe

2
As

2
O

6
多結晶

の磁気光学像（T = 5 K）。 

 

(b) 
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の温度依存性は 2 ギャップ超伝導体に対する一般的な理論により、合理的に説明できることが

明らかとなった[9]。また、僅か数％の非磁性不純物により超伝導性が失われる程の大きな対破

壊効果が確認された[10,18]。このことは、Lu
2
Fe

3
Si

5
においても鉄系超伝導体同様に超伝導秩

序変数の符号が異なるフェルミ面で反転している可能性を示唆している。 

(6) 3種類のドーピングレベルのBa(Fe
1-x

Co
x
)
2
As

2
単結晶に3MeVのプロトンを低温照射し、電気抵

抗率のその場測定から、T
c
の欠陥導入による抑制と電気抵抗率(ρ)の増大を定量的に詳細に

調べた[9]。図５(a)は最適ドープ試料(x=0.075)の場合のρ-T曲線である（最大照射量：

1.2x10

16

cm

-2

）。それぞれの試料のT
c
とρの照射量依存性を５図(b)に示す。３種類の手法で評価

した対破壊パラメター（g）を評価した。５図(c)はホール係数を用いて評価したgH

の関数としてT
c
 

/Tをプロットしたものである。その結果、T
c
の抑制は、フェルミ面上で超伝導秩序変数が符号を

変えるs±波状態で期待される値（g
c

±

）に比べずっと緩やかであることを見い出だした。 

 

 

 

 

 

 

 

(7)最適ドープのBa(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
単結晶に800 MeVのXeイオン、

2.6 GeVのUイオン[30]等を様々な照射量で導入することによる臨

界電流密度（J
c
）の増大を系統的に調べた。その結果、既に報告

している200 MeVのAuイオン程ではないものの、どの核種でもエ

ネルギーがある閾値より大きければ、J
c
が増大するとともにT

c
が減

少することを見いだした。図６は800 MeVのXeをBΦ=20 kGで右半

分に照射したBa(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
の800 Oe印加後の残留磁束状

態における磁気光学像である。T=12 KではJ
c
の増大により照射

側への磁束侵入が遅れ、T=24 Kでは照射によるT
c
抑制のため、

照射側のコントラストが消失している。なお、電顕観察によると、

照射欠陥はカスケード状であることが分かっている。 

(8) 3 種類のドーピングレベルの Ba(Fe
1-x

Co
x
)
2
As

2
単結晶におい

て T
c
以下での熱伝導度(κ)の振る舞いと、その磁場依存性を

詳細に調べた[38]。図７はオーバードープ試料におけるκ/T−

T とその磁場効果の例である。κ/T の T
c
以下での増大は、準

粒子の平均自由行程が延びることによる。このような準粒子の

平均自由行程の増大は、全ての試料において起きている。ま

た、この増大は磁場により強く抑制される。 

ᅗ㸳 

ᅗ㸴 

ᅗ㸵 

(a) (b) (c) 
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(9) 最適ドープの Ba(Fe
0.93

Co
0.07

)
2
As

2
単結晶において磁場下での抵抗の温度依存性と T

c
以下で 

  の I-V 特性をピコボルトメータを用いて詳細に測定した。その結果、Fe 系超伝導体でも磁束グ

ラス状態が実現していることを見いだした[37]。磁束グラス状態の臨界指数は銅酸化物高温超

伝導体 YBa
2
Cu

3
O

7
の場合同様、磁場依存性が弱いことも明らかとなった。 

(10)東工大細野グループにより PLD 法を用いて MgO 基板上に作製

された Ba(Fe
0.92

Co
0.08

)
2
As

2
単結晶薄膜の均一性と局所的な J

c
の

評価を磁気光学イメージングを用いて行った[11]。図８に示すよう

に、試料中に少数の線状の欠陥があるものの、全多的には均一

であることが分かった。磁束密度プロファイルから求めた J
c
は通

電法や試料の磁化から求めたものとほぼ同じ値の 5 K で約 2x10

6

 

A/cm

2

である。 

(11) T
c

が鉄砒素系超伝導体と比較して低いものの、上部臨界磁場が大きく、毒性の低い

Fe(Te
1-x

Se
x
)を用いた超伝導線材の作製の予備実験として、大きな J

c
をもつ良質の多結晶試料

の作製を行った。結晶粒の成長を抑えるため、通常より低い 550℃で反応および焼結を行った。

図９(a)は抵抗率の温度依存性であるが、良質の単結晶と遜色の無い特性を示している。図９

(b)の残留磁束状態における磁気光学像も均一な結晶粒の存在を示している。通電法により測

定した粒間 J
c
は、自己磁場下で約 700 A/cm

2

を記録した（図９(c)）[34]。この値は、Fe(Te
1-x

Se
x
)

多結晶としては、これまで報告されたものの中で最大の値である。 

 

 

 

 

 

 

 

(12) 石英管にテープ状の鉄と Seのみを封じ、熱処理するという簡

便な方法で FeSeテープ線材を作製した[36]。条件の微調整に

よる高特性化を試み、600℃で 12 時間程度反応させてテープ

線材で、図１０に示すように、4.2 K、自己磁場下で 600 A/cm

2

の輸送電流測定による臨界密度密度を記録した。 

(13) パウダー・イン・チューブ法により(Ba,K)Fe
2
As

2
の線材を作製

した。粒間の空隙を Ag パウダーを添加して埋めつつ作製した

線材は、図１１に示すように輸送電流測定において 4.2 K、自己

磁場下で 1.3x104 A/cm

2

という(Ba,K)Fe
2
As

2
線材では最高の臨

界電流密度を達成した。 

(14) 平板状の第２種超伝導体において、面に垂直に磁場を印加

ᅗ㸶 

(c) 

ᅗ㸷 

FeSe tape 

(c) 

ᅗ㸯㸮 

ᅗ㸯㸯 
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した場合の再磁化過程では、電流ストリングを伴う特異な磁束 

分布がYBa
2
Cu

3
O

7
で観測されている。我々は、同様の現象が図１２に示すように鉄系超伝導体

の Ba(Fe,Co)
2
As

2
でも観測されることを確認し、YBa

2
Cu

3
O

7
で見られる現象との比較から、この

特異な磁束分布が平板状の第２種超伝導体に共通の現象であることを明らかにした[35]。 

(15) 白金を含む新しい鉄系超伝導体 Ca10(Pt4-δAs8)(Fe2-xPtxAs2)2

および Ca10(Pt3-δAs8)(Fe2-xPtxAs2)2 の純良単結晶の成長に成功

した。上部臨界磁場の異方性や臨界電流密度の温度依存性

から、この系の異方性が類似の構造を持つ 122 系よりも数倍以

上大きいことを見いだした。また、臨界電流密度は 122 系には

及ばないものの、低温・低磁場で 1x105 A/cm

2

程度の大きな値

を持つことも明らかになった。 

(16) BaFe
2
As

2
系超伝導体に置換を施したさまざまな高品質単

結晶を準備し、置換効果が常伝導・超伝導特性及び臨界

電流密度に与える影響を詳細に調べた。その結果、等電価

置換の(Ba,Sr)(Fe,Co)
2
As

2
では、超伝導対称性の変化のよ

うな大きな変化が起きないことを見い出した。また、別の等

電価置換である Ba(Fe
0.63

Ru
0.37

)
2
As

2
(Tc~22 K)では、As の P

による置換の場合と異なり、臨界電流密度の磁場に対する

非単調な振る舞い（フィッシュ・テール効果）が見られること

を明らかにした。 

 

§§§§３．研究実施体制３．研究実施体制３．研究実施体制３．研究実施体制    
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① 研究者名 

 氏名 所属 役職 参加時期 

○ 為ヶ井 強 東京大学工学系研究科 准教授 H20.10～H24.3 

 仲島 康行 東京大学工学系研究科 助教 H20.10～H24.3 

＊ Q. P. Ding 東京大学工学系研究科 特任研究員 H22.1～H24.1 

 

② 研究項目 

㸰ḟඖ㕲ᖹ㠃ࢆᣢࡘ㉸ఏᑟయྜࡢᡂ 

௚ࡢ㕲ࡴྵࢆ㉸ఏᑟయࡢ᥈⣴ 

⮫⏺㟁ὶ≉ᛶࡢホ౯ 

㉸ఏᑟࣉࢵࣕࢠᵓ㐀ྠࡢᐃ 

超伝導線材の作製 

    

ᅗ㸯㸰 

ᅗ㸯㸱 
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§§§§４．成果発表等４．成果発表等４．成果発表等４．成果発表等    

    

（４－１）（４－１）（４－１）（４－１）    原著論文発表原著論文発表原著論文発表原著論文発表    

① 発表総数（発行済：国内（和文） 0 件、国際（欧文） 35 件）： 

 

② 未発行論文数（“accepted”、“in press”等）（国内（和文） 0 件、国際 （欧文）6 件） 
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25 K in single crystalline Co-doped BaFe2As2”, J. Phys Soc. Jpn. 78, 023702 (2009), DOI: 

10.1143/JPSJ.78.023702. 
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TRIP 研究期間累積件数（国内 0 件、海外 0 件） 

 

§§§§５５５５．．．．結び結び結び結び        

（（（（５５５５－－－－１１１１））））    研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開    

 本研究では「２次元鉄平面を持つ超伝導体の開発と熱及び局所磁場測定による評価」をテ

ーマに３年半に及ぶ研究を展開してきました。特筆すべき研究成果として、代表的な鉄系超伝

導体である122系と11 系超伝導体の良質単結晶の作製と基礎物性の評価に、世界にさきがけ

て成功した点が挙げられます。また、これらの単結晶の臨界電流密度を増大させる為の粒子線

照射効果に関しても、世界にさきがけた報告を行いました。さらに、同じ粒子線照射が化学置

換に代わる欠陥導入法として優れていることに着目し、122 系超伝導体における欠陥導入効果

を系統的にかつ定量的に調べることにより、超伝導発現機構に関する重要な知見を得ることも

できました。また、超伝導転移温度付近の詳細な熱伝導度測定から、ドーピングによる低エネ

ルギー励起の変化をつぶさに観察することもできました。これらの良質単結晶試料に対する研

究から得た知見を基に鉄系超伝導体を用いた PIT 法および拡散法による線材開発にも挑戦し、

122 系および 11 系超伝導体において世界トップクラスの輸送電流による臨界電流密度を達成

しました。今後、超伝導体は我々が見ることのできる機器に応用されてくることが期待されます。

鉄系超伝導体の線材も、それらの機器に用いられる材料の新たな候補の一つになる日が来る

と信じます。銅酸化物高温超伝導体の研究の例からも分かるように、今後も新しい鉄系超伝導

体が開発されてくると思われます。しかし、それらは、必然的に複雑な構造を待ったものとなる

はずです。したがって、応用を視野に入れたときには 122 系や 11 系のような単純な構造である

にもかかわらず優れた特性（上部臨界磁場、臨界電流密度）を持つ材料の研究を、強力に押し

進める必要があると感じます。 

    

（（（（５５５５－－－－２２２２））））    その他その他その他その他     

  本戦略的創造研究推進事業「新規材料による高温超伝導基盤技術」は、2008 年の細野グ

ループによる歴史的な鉄系超伝導体発見を受け、22 グループ及び 2 個人による大型研究プロ

ジェクトであり、これを発見の半年後にはスタートすると言う機動性の高さは、目を見張るものが

ありました。世界的に研究人口が急速にふくれあがる中、プロジェクトメンバーが大きな成果を

挙げて来たと言えます。同時に他の国でも大型のプロジェクトが始まっております。唯一点残念

なのは、研究のピークである 2011 年度で本プロジェクトが終了してしまうことです。いかなるプロ

ジェクトも無制限に継続することはできません。しかし、本鉄系超伝導体のプロジェクトに関して

は、終了の時期が非常に悪いと感じざるを得ません。このことは、科学の面（物質開発、超伝導

発現機構解明）に比べ技術の面（薄膜・線材作製）の研究の立ち上がりが遅いことを考慮したと

き、鉄系超伝導体の本当のポテンシャルを見ること無く、本プロジェクトが終了してしまうこと意

味しています。もちろん、現在のプロジェクトメンバーでそのまま継続する必要は無く、新たに公

募することにより少なくともあと３年、できれば 5 年本プロジェクトを継続することが必要であった
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と感じております。この考えは、プロジェクトメンバーの多くの方とのコミュニケーションの中でも

しばしば登場した意見でした。適正なメンバーによるプロジェクト延長を通して、より大きな科学

技術としての「新規材料による高温超伝導基盤技術」の姿が見えて来たのではないかと感じて

おります。今後再び“新高温超伝導体”の発見がなされたとき、プロジェクトの構築に関し考慮

すべき点と考えます。 

 


