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研究成果の概要（和文）：ピストンシリンダー型圧力セルにおいて 4 万気圧まで到達すること

に成功した。このセルを用いて圧力下で最適条件となる鉄砒素系高温超伝導体 LaFeAsO1-xFx

や、梯子格子銅酸化物 Sr2Ca12Cu24O41の NMR 測定を行い、超伝導転移点 TCが高圧下で上昇

する機構を解明した。 
 
研究成果の概要（英文）：We have succeeded in reaching 4GPa by using a piston-cylinder-type 
pressure cell. We measured NMR under pressure for an iron-based superconductor 
LaFeAsO1-xFx and the spin-ladder cuprate Sr2Ca12Cu24O41, and found the origin of TC 
enhancement under pressure.  
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１．研究開始当初の背景 ２．研究の目的 
 梯子格子銅酸化物Sr2Ca12Cu24O41は高温超伝
導体と同じく銅と酸素で構成される平面を
有するが, 平面構造が正方格子ではなく梯
子格子であるために, 超伝導転移温度 TCは 1
桁低くなる. この物質は 3万気圧以上の圧力
下で超伝導となるため超伝導状態について
あまり調べられていなかった. 高温超伝導
発現機構を研究する上で, この物質の超伝
導状態の解明が極めて重要な課題であった. 

 超伝導転移温度 TC が最大になる４万気圧
での超伝導状態をミクロな観点から調べる.
転移点や常圧で見られるスピンギャップ磁
気励起が圧力依存性を調べる. 
３．研究の方法 
 3 万気圧以上の高圧下、特に超伝導転移温
度 TC が最大になる４万気圧での核磁気共鳴
(NMR)測定を行い, 緩和率, ナイトシフト,
核四重極共鳴をおこなう。 
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  研究当初は梯子格子の話題だけであった
が, 研究期間中に鉄砒素系超伝導体が発見
され, この物質も圧力下で超伝導転移温度TC

が最大になることが明らかにされた. そこ
で本研究では, 
1) 鉄砒素系超伝導体LaFeAsO1-xFxの3.7万気

圧までの NMR 測定から得られた研究成果 
2) 梯子格子銅酸化物の 3.8 万気圧までの

NMR 測定から得られた研究成果 
について報告する. 紙面の都合上, 4 万気圧
までの NMR装置開発についての解説は割愛す
る. 
  
(1) LaFeAsO1-xFxの NMR 測定 このことから圧力印加によって反強磁性的

磁気揺らぎが増加することがわかる. しか

し, Tcは圧力印加によってわずかに増加する

のみである.（矢印は抵抗測定から得られた

Tcの値を示している.） 一方, F 14% 試料で

は, Tc直上で 1/T1T = 一定を満たした後単調

に増加する. 1/ T1T = 一定はいわゆるコリン

ハ則で通常の金属でよく見られる. これは

フェルミエネルギーεFでの状態密度D (εF ) 

の 2 乗に比例する. 

 

  この物質は, F 置換 14% や 10% では, 高

圧下で43Kもの高いTcが現われるが, 磁気秩

序相に近いF 8%ではTcが 30K程度で超伝導の

発達は抑えられる. 
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 圧力印加とともに状態密度が増加すると同

時に Tcも著しく増加する. F 8% と 14% 置換

試料の結果を比べると, 反強磁性的磁気揺

らぎの存在は Tc の増加を抑制する. あるい

は, 最高 Tc は反強磁性的磁気揺らぎのない

場合に生じているといえる. 

 

 

 

 

次に F 8% と 14% の緩和率（1/T1）の測定結

果を下図に示す.  この一連の定性的変化を系統的に説明す

るために, 電子ポケットと正孔ポケットを

もつバンド金属を考える. 正孔ポケットは

Γ’点にあり, 電子ポケットは M点に位置す

る. F 8% ではΓ’点と M 点のネスティング

で反強磁性的スピン密度波が立っていると

考えられる. F 8% のようなアンダードープ
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1/T1T を右図に示す. F 8% と 14% 置換試料で

は, 1/T1T の温度依存性が定性的に異なる.  

F 8% 置換試料は圧力をかけると, キュリー

ワイス的振る舞いを示す. 

F 14% 

 

  1/T1T  = α + C / (T + θ) ’ M 



領域では反強磁性的スピン揺らぎにより

1/T1T もキュリーワイス的になると考えられ

る. F 置換を増やすと, フェルミエネルギー

が上がり, 正孔ポケットは小さくなってい

く. Γ’点の正孔が消えると同時にネステ

ィングも弱くなると考えられる. その結果

1/T1T にコリンハ則が現われることになる. 

 

 以上のことから, 本研究でえられた結果

は以下のとおりであり, この物質の超伝導

出現の核心にせまるものである. 

a) 圧力をかけると, As 核での電場勾配は単

調に減少してゆく。このことは, 鉄砒素間距

離が単調に伸びていくことと連動している

と考えられる（解説割愛）. 

b) F 8% のようなアンダードープ領域では, 

圧力は反強磁性的磁気揺らぎが増大するよ

うに作用する. 反強磁性的磁気揺らぎは超

伝導の発達を抑える. 

c) F 14% のようなオーバードープ領域で, 

反強磁性的磁気揺らぎは消滅し, 圧力印加

により状態密度が増える. 最大 Tc は, 反強

磁性的磁気揺らぎが現われないオーバード

ープ領域で実現される. 

 

(2) Sr2Ca12Cu24O41の NMR 測定 

 

本研究に先立って, 3.5 万気圧下 NMR より, 

超伝導状態ではコヒーレンスピークが現れ

る(超伝導準粒子励起はフルギャップを伴

う)こと, Tc 頂上の常伝導状態ではコリンハ

則に従い, 高温でスピンギャップも見られ

ることを明らかにしている. 常伝導状態で

は下式のように, 2 つの寄与の和で表せる。

下式で, はスピンギャップを表し, B は状

態密度 D (εF) の 2 剰に比例する. 

 

  1/T1 = A exp (-/T) + BT 
 

高温超伝導体では, 反強磁性的磁気揺らぎ

のために, キューリーワイス的振る舞いを

示すことから, 同じ銅と酸素から構成され

る平面であっても, 定性的振る舞いは根本

的に異なる. 右図に 3.8 万気圧まで測定し

た結果を示す. キュービックアンビルを用

いて測定した Tc の圧力依存性はその下の図

に示してある. 最大 Tc は 4GPa 程度である. 

図１５に示した3.8GPaの測定結果は, Tcが最

大となる最適条件下での振る舞いを示して

いると考えてよい. 3.5GPa から 3.8GPa にな

ると, コヒーレンスピークの位置が高温側

に移動しているが, これは Tc が高圧下で上

昇したためである. 一方, 高温の金属状態

において, スピンギャップの大きさは 3.8 

GPa の圧力下で顕著に小さくなるのとは逆に, 

B 項つまり状態密度は増大する. このことか

ら, 最適条件は反強磁性的磁気揺らぎが増

大することから生じるのではなく, 状態密

度が増大することから生じる. 
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  次に圧力印加とともに状態密度が増大す

る原因は何なのか？ということが問題とな

る. 結論から言えば, 正孔が圧力印加とと

もに, 一次元鎖から梯子平面に移動するこ

とから生じていると考えられる. 正孔濃度

は核四重極共鳴と線形の関係にある.  

 

Q = n3d3d + 4p 
 
として表現される. ここで, 4p = -65MHz, 3d  

= -117MHz と見積もられる. 次項の図は核四

重極共鳴の測定結果を示す. 25MHz 以下の低

周波側の信号は梯子格子の信号であり, 

25MHz 以上の高周波側の信号は一次元鎖の信

号である. 常圧において梯子格子の信号は
63Cu と 65Cu の信号が重なっているが, 一次元



 鎖では明瞭に分離している. 圧力をかける

と梯子格子の信号は高周波側へ, 一次元鎖

の信号は低周波側へ移動する. このことは, 

正孔が一次元鎖から梯子格子に移動してい

ることを示している. 
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