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研究成果の概要（和文）：本研究では，酸素サイトの一部を水素で置き換えた高温鉄系超伝導体NdFeAs(O,H)の
エピタキシャル薄膜作製と物性評価を行なった．その結果，NdFeAs(O,H)は酸素サイトをフッ素で置き換えた
NdFeAs(O,F)に比べて高い超伝導特性を有していることが明らかとなった．しかし，外部磁場に対する臨界電流
密度Jcの減衰が大きいので，何らかの方法で磁場中特性を向上させる必要がある．また粒界傾角が6度で既に粒
界Jcが減衰をはじめているものの，絶対値は6.2 MA/cm2と鉄系超伝導体の中では1桁以上大きい．したがって，
NdFeAs(O,H)は鉄系超伝導材料の中でも応用に適している材料と結論できる．

研究成果の概要（英文）：In this study, we have fabricated epitaxial thin films of the high-Tc 
iron-based superconductor NdFeAs(O,H), in which the oxygen site is partially replaced by hydrogen, 
and evaluated the physical properties of NdFeAs(O,H). As a result, NdFeAs(O,H) has higher 
superconducting properties (e.g. critical current density Jc, irreversibility field and low 
anisotropy),  than NdFeAs(O,F). However, the decay of Jc with external magnetic fields was large, 
hence it is necessary to improve the in-field Jc. Although the inter-grain Jc has already begun to 
decay at a grain boundary angle of 6 degree, the absolute value was 6.2 MA/cm2, which is more than 
one order of magnitude higher than that in iron-based superconductors. Therefore, NdFeAs(O,H) is a 
suitable material for application among iron-based superconductors.

研究分野： 物性，薄膜工学

キーワード： 鉄系超伝導　トポタクティック反応　水素　臨界電流
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研究成果の学術的意義や社会的意義
鉄系超伝導体の中でも最も転移温度の高いLnFeAs(O,H) (Ln: ランタノイド元素）の物性を明らかにすること
は，これまで大きな単結晶が作製されなかったため遅れていた．そのような中，NdFeAs(O,H)エピタキシャル薄
膜を作製し，物性を明らかにしたことは学術的に意義は大きい．さらに応用研究で重要となる臨界電流特性など
の評価を行なったことは工学的にも意義があると言える．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
鉄系超伝導体の中でも超伝導転移温度 Tcが最も高い，LnFeAsO(Ln: ランタノイド元素)は基
礎物性，応用研究の観点からも非常に興味深い物質である．本研究が開始された当時，酸素
サイトの一部を水素で置き換えた SmFeAs(O,H)が東工大のグループから報告され，我々の
グループも NdFeAs(O,H)エピタキシャル薄膜の作製に成功した．この成功をきっかけに，
NdFeAs(O,H)エピタキシャル薄膜の作製条件の最適化，これら薄膜を用いた基礎物性評価を
幅広く行った．また双結晶基板の上に NdFeAs(O,H)薄膜を作製して，粒界特性の評価まで終
えることができた．  
 
２．研究の目的 
研究対象物質して酸素サイトの一部を水素で置き換えた NdFeAs(O,H)薄膜の人工単一粒界
を作製し，粒界特性を調べることを目的とした．一方，本系は研究開始した当初に作製が成
功したばかりで，プロセスの最適が行われていなかった．そこで，人工単一粒界の作製の前
に，プロセスの最適化を行った．そして高品位 NdFeAs(O,H)薄膜を用い，この系の物性を明
らかにすることも目的とした． 
 
３．研究の方法 
母相 NdFeAsO を分子線エピタキシー(MBE)法により作製した．作製した薄膜と CaH2 粉末
を小型のアルミナ坩堝に入れ，それらを石英管に入れて真空封入した．この石英管を様々な
熱処理条件（熱処理温度 Ta と保持時間）を変化させ，条件最適化を行なった．これら薄膜
を，通常の MgO(001)基板，[001]方向が[100]方向に数度傾斜した MgO オフ基板，[001]-tilt
対称 MgO 双結晶基板の上に作製し，評価を行なった．なお，真空封入する準備は，Ar グロ
ーブボックス中で行なった．水素置換量の定量が難しいため，本研究では c軸長の長さを水
素量のパラメータとして活用した．なおキャリア濃度はホール効果測定により単一キャリ
アモデルを使って求めた． 
 
４．研究成果 
水素ドープ量の最適な条件を探すため，保持時間を 8 時間で固定し，熱処理温度を変化させ
た．その結果，熱処理温度は 500ºC 前後が最適であることがわかった．なお， 熱処理温度
を 520ºC以上に上げると，石英管の内圧が上昇し破裂し，試料を作製することができなかっ
た．次に熱処理の温度を 490ºC に固定し，保持時間を変化させた．その結果，約 20 時間ま
では薄膜の c 軸長が単調に減少したが，20 時間以上保持すると c 軸長は変化しなかった．
したがって，水素を十分にドープするためには 20 時間以上の保持時間が必要である． 
次に作製した薄膜のキャリア濃度をホール効果測定で調べた．ここでは単一キャリアモ

デル用い，50 K のデータからキャリア密度を算出した．その結果，フッ素ドープ試料より
も，約 2倍上キャリア密度が大きかった．以上より，水素ドープにより，フッ素ドープより

多くのキャリアドープを実現できたと言える． 
次に，熱処理温度 490℃，保持時間 36 時間の条

件で作製した NdFeAs(O,H)薄膜の超伝導特性の評
価を行なった．図 1 に NdFeAs(O,H)薄膜の上部臨界
磁場 Hc2 と不可逆磁場 Hirr の規格化温度(T/Tc)依存
性を示す．なお磁場は結晶の c 軸に平行に印加し
た．比較のため，NdFeAs(O,F)のデータも示す．Hc2
は NdFeAs(O,H)，NdFeAs(O,F)ともにほぼ同じであ
るが，Hirrは NdFeAs(O,H)の方が大きい．キャリア
量の違いによる Hirr の振舞いの変化は銅酸化物超
伝導体でも報告されている．オーバードープされた
銅酸化物超伝導体ではキャリア量が増加したこと
で，常伝導状態の抵抗率の異方性が減少して超伝導
を担う層間の結合が強くなり，Hirrが高温側にシフ
トする．LnFeAsO 系の異方性も銅酸化物超伝導体
と同様にキャリア量の増加により減少した可能性
がある．実際，NdFeAs(O,H)の常伝導状態における
異方性は，NdFeAs(O,F)に比べて小さくなった． 
図 2 に NdFeAs(O,H)薄膜の臨界電流密度 Jcの磁

場依存性を示す．測定温度は 4 K で外部磁場は c軸
に平行に印加した．NdFeAs(O,H)の自己磁場中にお

図 1: NdFeAs(O,H)薄膜の Hc2 と

Hirr の温度依存性．データは Tc,90
の値で規格化している。比較のた

め，NdFeAs(O,F)薄膜のデータも

載せた． 



 

 

ける Jcは 17 MA/cm2を記録した．一方，外部磁場に
対して，Jcは急激に減衰した．この傾向はNdFeAs(O,F)
と同様である．磁場中特性の向上には，ピン止め力の
向上が不可欠である．しかし，現状では人工的にピン
ニングセンターを導入することが困難であり，今後の
課題である． 
次に[001]が[100]方向に数度傾斜したオフ基板の

上に NdFeAs(O,H)を作製し，異方性の評価を行なった．

この実験では水素量の異なる 6 枚（試料番号 A から

F）の薄膜を作製した．なおキャリア密度は 50 K の値

をホール効果測定より見積もった．図 3(a)に抵抗率の

比𝛾!の温度依存性を示す．キャリア量が最も大きい F
の薄膜（5 × 10"# /cm3）の𝛾!が最も小さく，図 3(b)に
示すように 100 K で約 8 まで低下した．一方，Tc が

最も高い B, C の薄膜の𝛾!は最も大きく約 150近い値

を示した．図 3(c)は 50 K における𝛾!をキャリア密度

でプロットした結果である．2 ×
10"# /cm3近傍で，𝛾!は最大値をと

り，その後，キャリア量の増大とと

もに減少した．なお，NdFeAs(O,F)
に比べて NdFeAs(O,H)の𝛾!は小さ

い．これはキャリア量の増大によ

り，フェルミ面がより 3 次元的に

近づいたことが原因と考えられる．

以上のように，NdFeAs(O,H)は電磁
異方性が小さく，Jcや Hirrも大きい

ことから応用の観点から非常に有

望な材料であると言える． 
最後に[001]-tilt MgO (角度 6º)の

上に NdFeAs(O,H)を作製した．図

4(a) (b)がそれぞれ粒内(intra grain)，
粒界(inter grain)のデータを表す．4 
K における粒内の Jcは 12 MA/cm2

を記録した．一方，粒界の Jcは 6.2 
MA/cm2を示した．したがって，粒

界 Jc/粒内 Jcの比は約 0.5程度とな

った．すなわち，粒界傾角が 6º で
も既に粒界 Jc が減衰しており，これまで報告さ

れている鉄系超伝導体の臨界傾角が 9º とは異な

る結果となった．この原因はあくまでも類推だ

が，粒界部にダメージが入っている可能性が考

えられる．今後，微細構造観察を行い原因を究明

していく必要がある．一方で，粒界 Jc=6.2 MA/cm2

は他の鉄系超伝導材料と比較しても１桁以上，

大きな値である．  
以上より，NdFeAs(O,H)は NdFeAs(O,F)に比べ

て高い超伝導特性を有していることが明らかと

なった．しかし，外部磁場に対する Jc の減衰が

大きいので，何らかの方法で磁場中特性を向上

させる必要がある．また粒界傾角が 6º で既に粒

界 Jcが減衰をはじめているものの，絶対値は 6.2 
MA/cm2 と鉄系超伝導体の中では 1 桁以上大き

い．したがって，NdFeAs(O,H)は鉄系超伝導材料

の中でも応用に適している材料と結論できる． 

図 2: NdFeAs(O,H)と NdFeAs(O,F)

薄膜の Jc-H特性．外部磁場 c軸に

平行に印加した． 

図 3: (a) 抵抗率の比𝛾! = 𝜌$/𝜌%&の温度依存性．試料

番号 A から F までは，キャリ密度が少ない順に対応

している．(b) 試料 F の𝛾!の温度依存性．(c)50 K に

おける	 𝛾!のキャリア濃度依存性． 

図 4: 各測定温度における(a) 粒内と

(b) 粒界の E-J曲線． 
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