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研究成果の概要（和文）：軌道揺らぎを介在した超伝導の実現可能性を探索する目的で、鉄砒素系超伝導体LaFeAsO1-x
Hxにおいて、スピン揺らぎが消滅すると期待される過剰電子ドープ領域において核磁気共鳴（NMR）法を行った。実際
に測定を行ったところ、過剰電子ドープ領域において従来から信じられている常識に反して、反強磁性が現れることを
偶然発見し、新しい電子相図を得ることができた。

研究成果の概要（英文）：To investigate the possibility of superconductivity induced by orbital fluctuation
s, we performed nuclear-magnetic-resonance measurements on LaFeAsO1-xHx in a heavily electron-doped regime
 where spin fluctuations are supposed to be fairly small. We unexpectedly discovered antiferromagnetic ord
ering in this regime and obtained a brand-new electronic phase diagram, contrary to the commonly-believed 
expectation in the field of strongly electron systems.
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１．研究開始当初の背景 
申請者等は 2008 年に発見された鉄砒素高

温超伝導体の核磁気共鳴測定に携わってき

た。この物質の超伝導の引力の起源について

は、通常の格子振動では高すぎるため、銅酸

化物と同様、スピン揺らぎが重要であるとい

う説が支配的であったが、最近では軌道揺ら

ぎを介した超伝導の可能性も指摘されてい

る。この理論によると、超伝導に鉄の全軌道

が関与するため、電子格子相互作用による電

子の多重散乱の結果、軌道揺らぎの臨界発散

が可能となり、高い超伝導転移点(Tc)が現わ

れる。二つの発現機構が指摘されていること

からわかるように、現在のところ、引力の起

源が確定している状況とはいえない。 

 
２．研究の目的 
下図は、鉄砒素系超伝導体の代表である

LaFeAsO1-xFx (La1111 系)の常圧と高圧下での

電子相図であり、低電子ドープ領域で反強磁

性、高電子ドープ領域で超電導が実現してい

る。申請者は過剰Ｆ置換（過剰電子ドープ）

領域でヒ素核の磁気緩和率を測定し、圧力下

で磁気ゆらぎが消滅しているにもかかわら

ず超伝導点移転点が最も高くなることを明

らかにした。 

 
 

この実験事実は、スピン揺らぎは実は重要で

はなく、軌道ゆらぎを介した超伝導の可能性

を示唆しているように見える。当初の目的は、

La1111 系でスピン揺らぎが消滅していると

考えられる過剰電子ドープ領域において、磁

気共鳴信号のシフトを測定することにより、

軌道揺らぎを引力とする理論で予想される

状態密度の増大を検証することであった。 

当初は、LaFeAsO1-xFx の高圧下での磁気共

鳴シフトを測定する予定であったが、

LaFeAsO1-xFx の姉妹物質である LaFeAsO1-xHx 

の過剰 H置換(電子ドープ)領域において、広

い範囲にわたって超伝導相が出現すること

が発見された。特に常圧では、相図上二つの

超伝導ドームが存在するように見える。過剰

電子ドープ領域での超伝導転移点は低電子

ドープ領域での値よりも高い。しかも、反強

磁性相から一層離れて出現するため、スピン

揺らぐも小さいと考えられ、軌道揺らぎによ

る超伝導機構が一層期待される。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
３．研究の方法 
以上の背景のもと、過剰電子ドープ領域に

おけるミクロな電子状態について調べるた

め、水素とヒ素の核磁気共鳴を行った。水素

核では共鳴スペクトルを、ヒ素核では共鳴ス

ペクトルと緩和率測定を行った。ヒ素核は、

鉄ヒ素平面内の電場勾配に敏感であり、一方、

水素核は磁気秩序に敏感であるため、二つの

核での測定から、電荷と磁化両方について精

査することが可能である。 

 
４．研究成果 

次項の図は水素核のスペクトルである。過

剰電子ドープ領域のスペクトルは、低温で線

幅が広がっていることがわかる。このことは、

過剰電子ドープ領域において磁気秩序が発

生していることを示す。線幅の温度依存性よ

り磁気秩序転移温度を求めることができる。 

スペクトルの下の図は、この物質の電子相図
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である。過剰電子ドープ領域において、反強

磁性相転移点が、過剰に電子をドープすると

単調に高くなることがわかる。 

 

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

この過剰電子ドープ領域での反強磁性相の

発達は、強相関電子系一般において全く予期

せぬ結果であった。通常、下図に示すように

過剰に電子をドープすると、超伝導相が消滅

し、よく知られている通常の金属状態(フェ

ルミ液体)になると信じられている。 

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

                     

 

問題は、何故このような磁気秩序が現れる

のか？である。この疑問に対しては、フェル

ミ面のネスティングが、重要であると考えら

れる。この物質は半金属であり、鉄の５つの

d 電子軌道から生じるフェルミ面は、電子ポ

ケットとホールポケットで構成される。低電

子ドープ領域では、電子ポケットβ面とホー

ルポケットα、γ面のネスティングが、磁気

秩序発生機構であると一般に考えられてい

る。過剰電子ドープ領域では、ホールポケッ

トが小さくなることが理論計算により示さ

れている。申請者らの研究グループは、電子

ポケット間のネスティングによって、第二の

磁気秩序が発生しうることを示唆した。しか

し、最近磁気弾性散乱実験の結果から空間的

に均一な磁気モーメントが発生しているこ

とが発見され、その結果をもとにネスティン

グ以外の機構も提唱されている。しかし、本

研究の結果は、空間的に変調された磁気モー

メントの発生を示唆しており、大局において

磁気秩序相が存在することでは一致してい

るが、詳細では一致せず、今後の理論的、実

験的発展が望まれる。 

 

 
 

本研究で明らかになった現象は、強相関電

子系では初めての新奇現象である。もし、そ

の磁気秩序相が存在しなければ、軌道揺らぎ

による発現機構が決定的になったかもしれ

ないが、過剰電子ドープ領域での磁気秩序相

に隣接して超伝導相が発達しているとも考

えられ、軌道揺らぎとスピン揺らぎ、いづれ

が重要であるのかという問題に関しても、今

後の課題である。 
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