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研究成果の概要（和文）： 
10 GPa(万気圧)を超える超高圧核磁気共鳴（NMR）技術の開発を行なってきた。本研究
ではこれまでにない、試料室が大きく使用しやすい高圧装置を初めて開発した。具体的に
は、新しい配線方法、10万気圧超まで多配線とルビー蛍光法の為の光ファイバーを簡単に
導入可能な方法を見出した。物性測定では、鉄系超伝導体の単結晶を作成し、母物質の詳
細な磁気状態、化学圧力による磁性・超伝導共存状態等を報告した。 
研究成果の概要（英文）： 
We have developed new ultrahigh-pressure NMR technique to reach 10 GPa and over. 
This time we improved wiring method for our high-pressure cell, which features very 
large sample. The new method enables us to handle many electrodes and optical fiber 
beyond 10 GPa for the first time. Also we have performed single-crystal growth of 
iron-based superconductors, and reported detailed magnetic structures of the parent 
compound, and magnetism/superconducting coexisting state induced by a chemical 
pressure. 
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１．研究開始当初の背景 
	 圧力は、固体物性分野の特に強相関電子系
において系の基底状態をコントロールする
手段の一つとして大きな役割を担っている。
化学的ドーピングに対する大きな強みは、結
晶中に乱れを導入しないことである。量子相
転移・磁性共存超伝導等、近年注目されてい

るテーマにおいては純良で格子欠陥の少な
い単結晶を用いた研究が不可欠であるから、
圧力下において様々な測定を行うことには
大きな意義がある。しかしながら、今までの
主な弱みは、i)物性を大きく変化させる高圧
を発生するのは困難であること、ii)試料体積
が小さいことや試料室へのアクセスの手段
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が限られること等があげられ、しかも i)と ii)
にはトレードオフがある。希土類化合物など
の圧力に敏感な系を除くと金属間化合物や
金属酸化物が大きな変化を示すには、10 GPa
前後の超高圧力を必要とする。しかし、大き
な試料室を実現できるのは、NiCrAl 合金な
どのシリンダーと超硬合金のピストンを用
いたピストン・シリンダー型であり、これは
3 GPa前後までしか利用できない。それ以上
の圧力域での有力な装置として、ダイアモン
ドアンビルセル（DAC）およびキュービック
アンビル装置があり、前者は試料体積が極め
て小さく(＜0.01 mm3)、後者は装置全体が巨
大で光学的に不透明という欠点があった。こ
れらの制約により現在まで超高圧域の低温
測定の手段は、ほぼ電気抵抗に限られていて、
電子状態・磁気状態を観測する手段、および
それに適した高圧装置が求められていた。 
	 代表者は、試料室体積効率のよい 9 GPaま
での超高圧装置を報告してきた。この装置は、
新しいタイプの対向アンビル型装置である。
小型装置としては試料体積がこれまでのも
の(改良ブリッジマン型 /DAC 等)に較べて
10-100倍程大きい。また、アルゴン圧力伝達
媒体による高い静水圧性、ルビー蛍光法圧力
測定、２軸回転等の特徴によりこれまでにな
い精密な NMR実験を可能としてきた。 
 
２．研究の目的 
	 本課題「実践的な大容量超高圧装置の開発
と強相関電子系核磁気共鳴への適用」では、
超高圧域[４万気圧(GPa)を大きく超える圧
力]において固体物性物理学分野における低
温物性（特に、磁性、超伝導）の研究を発展
させる為に、小型の装置で大きな試料体積を
持つ圧力装置を開発すること、その圧力下で
精密な核磁気共鳴（NMR）を可能にし、超
高圧域での微視的測定を現実にすることを
目的とした。本課題の特色は、単に圧力値を
追求するだけでなく高い静水圧性、正確な圧
力値測定、磁場下２軸回転による単結晶実験
等を同時に実現し、常圧と同様に精密で微視
的な測定を可能にすることで超高圧下物性
分野を開拓することにある。 
	 また、本課題では鉄系高温超伝導体を初め
てして多くの d電子強相関電子系において圧
力をパラメータとして量子相転移等の研究
を行うことを主眼に、20 GPa 弱までの超高
圧力域における NMR実験を実現することを
目標とした。 
 
３．研究の方法 
	 圧力開発に際しては、これまでの経験を生
かし、低コストで効率のよい方法を採った。
光学透明な素材を通したルビー蛍光法によ
る連続的で正確な圧力測定を行い、最良の圧
力発生形状・を早期に決定することを目指し

た。また、鉄系超伝導体の良質な単結晶をセ
ルフフラックス法により育成し、物理圧力、
化学圧力下を含む単結晶 NMR実験を２軸回
転機構を用いて詳細に行なった。 
	 
４．研究成果	 
	 
	 装置開発に関しては、多数の試行を行い、
これまでに開発した、嵌めこみ光学窓方式
（図 1(a),(b)）では、10GPa 程度が限界であ
ることを見出した。これは、モアッサナイト
やダイヤモンドのような材質による違いや、
シール材には殆ど依存しなかったため、
10GPa 超では光学的なアクセス方法として別
の方法が必要であることが判明した。また、
これまでのガスケット上の溝内で行う電気
配線方法では、２本でも歩留まりが悪かった
ため、より多配線が必要なバルク測定への展
開を図る上で問題があった。これらの問題を
解決するために、超硬合金アンビル内の穴に
電気配線と光ファイバーを通す、画期的な方
法を開発した（図 1(c),(d)）。少なくとも 10	 
GPa 前後までは多本数の配線でも歩留まりが
高く、安価な光ファイバーによりルビー蛍光
法による正確な圧力値測定が行えるため、超
高圧バルク／NMR 測定が極めて簡単に行える
ようになった。詳細は、高圧力学会の来年度
の会誌に掲載される予定である。	 
	 	 
	 

	 

図１：(a)(b)以前までの配線方法、(c)(d)今
回開発した配線方法。	 
	 
	 物性測定では、鉄系超伝導体の高圧下超伝
導の NMR 実験を行なった。自ら作成したセル
フフラックス方による NaFeAs 単結晶を用い
て常圧下で行った NMR 実験（論文２）では、
45K 以下の反強磁性状態において、非整合ス
ピン密度波状態と整合反強磁性状態の間の
クロスオーバーが観測された。この系におい
て化学量論比の乱れのない結晶での非整合
状態の報告は殆ど無く、また温度励起のクロ
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スオーバーも珍しいために本論文は JPSJ 誌
において"Papers	 of	 editors'	 choice"に選
ばれている。続いて行っている超高圧下実験
では、1.5GPa 以上で構造相転移線と反強磁性
転移線が重なること、4GPa では１次相転移的
に相分離した反強磁性・超伝導共存状態であ
ること、7GPa ではクリーンな超伝導状態であ
ることなどが NMR 実験により判明した。また、
反強磁性ゆらぎは相境界近傍の圧力で大き
く増大していることが特徴的であった。	 
	 また、これまで鉄系の物理圧力下超伝導を
行なってきたが、比較のために As/P 置換に
よる化学圧力効果を SrFe2As2の NMR を用いて
研究した。P ドープ系は BaFe2As2において精
力的に研究されてきており、高い転移温度を
持つ鉄系超伝導の中では異例となるライン
ノードの対称性が報告されてきた。また、最
近、反強磁性と超伝導の共存も報告されてい
る。しかし、単結晶育成が難しく、P ドープ
系では単結晶 NMR 実験は殆ど行われていなか
った。その中、SrAs セルフフラックス法によ
り、mm サイズの単結晶を育成することに初め
て成功した。P 量を 25%付近の相境界にチュ
ーニングして単結晶 NMR 実験を行なった結果、
ある試料ではほぼ同温度で反強磁性と超伝
導の共存状態に転移した。ただし、以前報告
した物理圧力下の共存状態と異なり、空間的
に均一に近いと思われる共存状態であった
ため、両者の違いを明らかにする予定である。	 
	 なお、代表者は、超高圧 NMR 測定手段の開
発と、鉄系超伝導体の研究に対して、第６回
凝縮系科学賞（実験部門）	 （２０１１年）、
第６回日本物理学会領域８若手奨励賞（２０
１２年）の各賞を授与されている。	 
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