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研究成果の概要（和文）：マルチバンド構造を持つ鉄系超伝導体Ba(Fe1-xCox)2As2とA-15超伝導体V3Siの超音波吸収係
数の精密計測を行い、構造相転移に向かって弾性定数の発散的なソフト化とともに超音波吸収係数の発散的な増大を観
測した。これは四極子の臨界減速であり、構造相転移が強四極子秩序転移であることを示している。一方、超伝導転移
点に向かっては、超音波吸収係数だけ発散的増大を示した。横波超音波が誘起する回転に着目し解析・計算を行った結
果、四極子相互作用を介して2個の伝導電子が束縛状態を作り十六極子を形成し、超伝導転移に向かってその十六極子
の揺らぎが発散的に増大する臨界減速を起こしていることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have measured the ultrasonic attenuation coefficients of iron-based 
superconductors Ba(Fe1-xCox)2As2 and A-15 Superconductor V3Si with multiband structure. Ultrasonic 
attenuation coefficients show divergent increase with divergent softening of elastic constants toward the 
structural phase transition. Because this behavior indicates a critical slowing down phenomenon of 
quadrupole, the structural phase transition is a ferro quadrupole phase transition. On the other hand, 
Ultrasonic attenuation coefficient only shows divergent increase toward the superconducting transition. 
We performed analysis and calculation to focus the rotation induced by transverse ultrasound. We 
clarified that two conduction electrons form a hexadecapole to create a bound state and the critical 
slowing down occurs, which shows that the fluctuation of the hexadecapole increases divergently.

研究分野：物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
2008 年に発見された鉄系超伝導体は、高
い超伝導転移温度と物質群の多様性から精
力的に研究が行われている [1]。正方晶系
Ba(Fe1-xCox)2As2は、Coを添加することによ
り、母物質 BaFe2As2で約 140 Kで現れる構
造相転移と反強磁性転移が減少し、転移が消
失する量子臨界点近傍の Co 濃度で超伝導が
出現する。電子状態は、Fe-Asで 2次元的に
構成される伝導面を持ち、複雑に構成された
Fe2+の d電子軌道のマルチバンド構造になっ
ている [3]。超伝導の発現機構と対称性につ
いて、スピン揺らぎ媒介の s+-波と電気四極子
揺らぎ (軌道揺らぎ) 媒介の s++波の2つのモ
デルが提案されており [4, 5]、現在も研究が
進められている。 

1970年代から研究が行われているA-15系
超伝導体 V3Siは、21 Kで立方晶から正方晶
への構造相転移を示し、17 Kで超伝導を示す。
電子状態は、3 次元的で複雑なマルチバンド
構造をしており、フェルミ面近傍では Vの主
に d電子軌道由来の縮退したバンドが存在し
ている [6]。この V3Siでは、試料依存性が強
く、試料によって構造相転移が現れない。構
造相転移のない試料でも超伝導が現れるこ
とから、単なる試料の純良性だけで判断でき
ず、超伝導の発現機構は明らかになっていな
い。 
申請者は、Ba(Fe1-xCox)2As2 の弾性定数を
測定し、横波弾性定数 C66の巨大なソフト化
を観測した[7]。測定で結晶へ入射する歪み
と電気四極子 Oの関係 (四極子-歪み相互作
用 H = gO)から、縮退したマルチバンド
が電気四極子 Ov’ = x’2-y’2を持ち、その四極子
が巨大なソフト化の起源である可能性を指
摘した。ここで、隣接する Fe-Fe方向を x’, y’
軸とした。一方、V3Si では、横波弾性定数 
(C11-C12)/2 と縦波弾性定数 C11で巨大なソフ
ト化を示し、電気四極子 Ou = (2z2+x2+y2)/√
3 が重要であることを示唆している。構造相
転移が現れない試料でも超伝導転移温度ま
で巨大なソフト化を示すことから、超伝導の
発現機構にも四極子効果が重要な役割を果
たしていると考えられる。本研究では、マル
チバンド超伝導体での電気四極子効果を解
明するために、超音波吸収係数測定と一軸圧
力下での弾性定数測定を行った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、Ba(Fe1-xCox)2As2と V3Siの構
造相転移と超伝導を示す試料と超伝導だけ
を示す試料を用いて、超音波吸収係数の精密
測定と一軸圧下での弾性定数の測定を行う
ことにより、電気四極子の動的情報及び巨大
な弾性ソフト化と超伝導への寄与を明らか
にし、四極子効果を解明する。 
 
３．研究の方法 
(1) 超音波吸収係数測定 
 スピンに対する AC帯磁率と比較すると、

超音波で測定される弾性定数は四極子感受
率の実部である。他方、超音波吸収係数は四
極子感受率の虚部であり、電気四極子揺らぎ
の動的情報が得られる。申請者は、超音波吸
収係数測定において、従来手法によるアナロ
グ回路からくるノイズを最低でも 1/100以下
に減らすデジタル処理による測定方法を新
規開発した。また、超音波吸収係数測定は周
波数の 2乗に比例して感度が上がるため、高
周波超音波発振用薄型 LiNbO3圧電素子を開
発する。この 2つの技術により、超音波吸収
係数の温度依存性を精密に測定し、
Ba(Fe1-xCox)2As2とV3Siの構造相転移の有無
の比較と動的臨界現象の解析から、超伝導転
移点に向かっての電気四極子揺らぎの動的
情報 (臨界緩和) を明らかにする。 
 
(2) 一軸圧下弾性定数測定 
 一軸圧は、電気四極子の外場として格子に
歪みを発生させる。Ba(Fe1-xCox)2As2 では
[110] 軸方向に一軸圧力を印可して電気四極
子 Ov’の外場となる格子歪みxyを発生させる
ことで、縮退したバンドが分裂し、電気四極
子 Ov’の揺らぎと C66のソフト化が抑制され
ることが期待できる。V3Si では[001]軸方向
の一軸圧により電気四極子 Ouの外場となる
格子歪みuを発生させることで、縮退したバ
ンドが分裂し、(C11-C12)/2のソフト化が抑制
されることが期待できる。一軸圧力を微調整
できる専用プローブを開発し、弾性ソフト化
と超伝導転移温度の一軸圧依存性を詳細に
調べることにより、電気四極子の超伝導と巨
大な弾性ソフト化への寄与を明らかにする。 
 
４．研究成果 
(1) 構造相転移、反強磁性転移、超伝導転移
を示す量子臨界点 (QCP) よりアンダードー
プの Ba(Fe0.93Co0.03)2As2 の超音波吸収係数
L[110]と同じモードの弾性定数 CL[110]の測定
結果を図 1に示す。 
 

図 1 Ba(Fe0.93Co0.03)2As2 の超音波吸収係数
L[110]と弾性定数 CL[110]の温度依存性。 
 
横波弾性定数 C66のソフト化が発散的に巨大
で、激しい超音波吸収のため超音波吸収係数
66 が測定困難だったため、C66、66 が成分



として含まれている[110]方向の縦波超音波
で測定を行った。CL[110]は高温側から構造相
転移 Ts = 65 Kに向かって巨大なソフト化を
示し、反強磁性転移 TN = 39 Kと超伝導転移
TSC = 16.6 Kで弾性異常を示した。L[110]は、
Tsに向かって発散的に増大し、強い周波数依
存性を示した。データが途中で消失している
のは、あまりに激しい超音波吸収のため、超
音波エコー信号の電圧が消失してしまった
ためである。 
 構造相転移での弾性定数と超音波吸収係
数が発散的振る舞いは臨界減速現象である。
これを説明するため、四極子-歪み相互作用、
四極子間相互作用を考慮して四極子感受率
及びランダウの理論を用いて解析・計算を行
った。その結果、構造相転移は秩序変数が
Ov’の強四極子秩序相転移であり、転移に伴う
四極子揺らぎの臨界減速によって C66の巨大
なソフト化と66 の発散的増大が現れること
を明らかにした。 
 
(2) 図2に超伝導だけを示すQCPよりオーバ
ードープの Ba(Fe0.9Co0.1)2As2 の超音波吸収
係数66 と同じモードの弾性定数 C66 の測定
結果を示す。 

図 2 Ba(Fe0.9Co0.1)2As2の超音波吸収係数66

と弾性定数 C66の温度依存性。 
 
C66は、超伝導転移 TSC = 23 Kに向かって室
温から 21 %のソフト化を示し、TSCで明確な
折れ曲りハード化する。66は TSCに向かっ
て発散的増大を示し、C66 は周波数依存性が
無いのに対し、66 は強い周波数依存性を示
した。Ba(Fe0.93Co0.03)2As2の構造相転移では
弾性定数、超音波吸収係数がともに発散的振
る舞いを示したが、Ba(Fe0.9Co0.1)2As2の超伝
導転移では弾性定数は発散せず、超音波係数
だけ発散的振る舞いを示した。この超伝導転
移での振る舞いは、Ba(Fe0.93Co0.03)2As2でも
ほぼ同様であった。そのため、これらの振る
舞いは、(1) で述べたような四極子 Ov’の揺ら
ぎだけでは説明できない。 
 超伝導転移で超音波吸収係数だけ発散す
るような振る舞いを説明するため、横波超音
波に特有の性質「回転」を考慮して、解析・
計算を行った。縦波の超音波は疎密波であり、

歪みiiだけを結晶格子に誘起する。一方、横
波の超音波は、歪みijだけでなく、右回りと
左回りの回転ijも同時に誘起する。まず、y'z
と zx’軌道に 1 つの電子が占有するモデルを
考えた場合、一般的な場合と同様に、回転は
零磁場で系を不変に保ち、振る舞いを説明で
きなかった。次に、y'zと zx’軌道に 2つの電
子が占有するモデルを考えた場合、この 2つ
の電子は、四極子間相互作用を介して束縛状
態を作り、十六極子 Hz

を形成することが分
かった。この十六極子 Hz

の対称性は、C66
モードの横波超音波が誘起する回転xy と同
じであり、Hz

とxyが 1次結合することが分
かった（十六極子-回転相互作用）。さらに計
算を進めた結果、超伝導転移で超音波吸収係
数が発散的に増大する現象は、十六極子揺ら
ぎの臨界減速に由来するものであり、弾性定
数が発散的振る舞いを示さないことを明ら
かにした。 
超伝導転移点に向かって、十六極子 Hz

が
臨界減速現象を示すことから、Hz

の揺らぎ
が超伝導発現のドライブフォースの 1つとし
て役割を果たしている可能性があることを
示した。 
 
(3) 図 3に V3Siの超音波吸収係数11と同じ
モードの弾性定数 C11の測定結果を示す。 
 

図 3 V3Si の超音波吸収係数11 と弾性定数
C11の温度依存性の転移点近傍拡大図。 
 
V3Siでは、弾性定数(C11-C12)/2が巨大なソフ
ト化とともに激しい超音波吸収を示したた
め、弾性定数(C11-C12)/2 を含む C11モードで
測定を行った。構造相転移 Ts = 19 Kに向か
って、室温から Cは発散的な巨大なソフト
化を示し、11 は構造相転移近傍で発散的な
増大を示した。これは、四極子 Ouの揺らぎ
が増大する臨界減速現象であると考えられ
ることを示した。 
 
(4) 一軸圧下弾性定数測定を行うため、専用
プローブの開発を行った。鉄ヒ素超伝導体は、
非常に劈開しやすく壊れやすい。また、大き
な結晶が出来にくい。これに対応するため、



一軸性の力を結晶に数 Nから 50 Nまで、対
象化合物を冷却したままで調整できるプロ
ーブを製作した。試料の問題で測定開始が遅
くなり、現在も鋭意実験を推進している。 
 
(5) 得られた成果の位置づけとインパクト、
今後の展望 
 鉄ヒ素超伝導体 Ba(Fe0.9Co0.1)2As2 で観測
した超伝導転移点での超音波吸収係数66 の
発散的増大という現象は、これまで様々な超
伝導体でほとんど報告の無い現象である。ま
た、解析・計算から横波超音波の回転と d電
子の y'zと zx’軌道の 2つの電子が形成する十
六極子が 1次結合し、十六極子揺らぎが臨界
減速を起こし、超伝導のドライブフォースの
1 つの可能性があることを示した。これまで
超伝導では全く考えられてこなかった十六
極子揺らぎを提示出来たことは、超伝導物理
に対して非常に強いインパクトを与えると
ともに、これからの発展に強く寄与するもの
と考えられる。 
この得られた成果を比較・検証していくた
めに、圧力下で反強磁性秩序が消失する量子
臨界点近傍に超伝導が現れる正方晶系化合
物 CeRhIn5で既に実験を始めており、さらに
様々なタイプの超伝導体で研究を展開して
いく予定である。 
 最後に、これらの研究成果は、2016 年 3
月で博士号を取得した共同研究者の栗原綾
佑君の博士論文に含まれており、また夏まで
に論文に投稿するため、共同研究者と執筆を
ほぼ修了し校正など準備中である。 
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