
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成 23 年 6 月 2 日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：新しい高温超伝導物質体系として注目される鉄ニクタイド超伝導体に

ついて、エキシマレーザーを用いたパルスレーザー蒸着によってエピタキシャル薄膜の作製を

行ない、最適置換組成の超伝導薄膜をその場成長することに成功した。又、エピタキシャル薄

膜と相補する試料形態である単結晶試料の育成を合わせて行い、これらの試料を基盤とした精

密物性測定を行った。 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have succeeded in in-situ growth of epitaxial thin films of iron-pnictides, which are remarked 
as the second generation materials of high temperature superconductors. Optimally doped 
superconducting thin films are successfully grown by pulsed laser deposition (PLD) technique 
using exima laser. We have also grown single crystalline samples which complement the thin films 
and performed precise experiments on the physical properties of the obtained materials.  
 
交付決定額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2009 年度 3,100,000 930,000 4,030,000 
2010 年度 500,000 150,000 650,000 
総 計 3,600,000 1,080,000 4,680,000 

 
 
研究分野：数物系科学 
科研費の分科・細目：物理学・物性Ⅱ 
キーワード：高温超伝導 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 2008 年、鉄ニクタイド LaFeAs(O,F)にお
いて 26 K という転移温度での超伝導が報告
され、直後には種々の元素置換により 50 K
を超える転移温度での超伝導が続々と発見
された。この転移温度は、それまで高温超伝
導物質として知られていた銅酸化物に次ぐ
高い値であり、鉄ニクタイド系化合物は新し
いタイプの高温超伝導物質体系として世界
的な研究競争時代を迎えるに至った。 
 
(2) 鉄系化合物における高温超伝導は、低温
で反強磁性的スピン密度波(SDW)状態へと
相転移を示す母物質に対し、元素置換、或い

は圧力印加を行うことで SDW 状態が抑制さ
れた際に出現する。元素置換には電子や正孔
をキャリアとしてドープする働きと、化学的
圧力によって構造を変化させる 2つの効果が
ある。鉄ニクタイド超伝導体でのキャリアド
ープ、及び結晶構造の変化が果たしている役
割を明確にするとともに、超伝導の出現に対
して能動的に働いている物理的因子が何で
あるのかを明らかにする必要があった。 
 
(3) 本研究課題の申請時は LaFeAs(O,F)にお
ける超伝導の報告から 10 ヶ月程が経過した
時期にあった。初期段階にある本分野の研究
において、物理の本質を侵すことのない良質

機関番号：14301 

研究種目：若手研究(B) 

研究期間：2009 年度 ～ 2010 年度  

課題番号：21740254 

研究課題名（和文）エピタキシャル薄膜を用いた鉄系高温超伝導機構の解明  

 

研究課題名（英文）Elucidating the origin of high temperature superconductivity in 

iron-pnictides via the growth of epitaxial thin films 

研究代表者 

笠原 成 （KASAHARA SHIGERU） 

京都大学・低温物質科学研究センター・研究員 

 研究者番号：10425556 



の単結晶、或いは単結晶薄膜(エピタキシャル
薄膜)を成長させる必要があり、物理的研究の
舞台となるモデル物質が求められた。 
 
２．研究の目的 
鉄ニクタイドにおける高温超伝導では、元素
置換によるキャリアドープ、並びに結晶構造
の変化がもたらしている役割をそれぞれ明
確にする必要あり、又、超伝導発現に対して
能動的に働いている物理的因子を明らかに
する必要がある。この為には、それぞれの効
果を分離して基底状態が制御可能な明快な
系が必要であり、これに好適な試料形態とし
てエピタキシャル薄膜に着目をした。エピタ
キシャル薄膜では、時に微小な単結晶しか得
ることが出来ない化合物も大型試料の作製
が可能となることがある。又、成長に用いる
単結晶基板との間に生じる格子不整合歪み
により、化学的圧力による結晶格子の制御が
期待でき、結晶構造の果たす効果と超伝導の
関係を明確にすることができると考えられ
る。又、エピタキシャル薄膜の作製技術を確
立し、これに微細加工技術を駆使することで
超伝導トンネル接合を作製し、将来的に準粒
子励起や位相敏感な測定への道筋を切り開
くこととなる。これらは超伝導秩序関数の対
称性を調べる上での重要な手法であり、この
系の超伝導発現機構を直接的究明可能な実
験に繋がると期待される。本研究では、鉄系
超伝導体における結晶格子と超伝導の関連、
超伝導秩序関数の対称性を明らかにするこ
とを目的とし、2009-2010 年度の二年間の期
間としてエピタキシャル薄膜の作製、及びこ
れと相補的な純良単結晶試料の育成、精密物
性測定を行った。 
 
３．研究の方法 
(1) パルスレーザー蒸着法(PLD 法)によるエ
ピタキシャル薄膜の作製を行なった。PLD 法
はペレット状の多結晶体を蒸着源とし、これ
にパルスレーザーを照射することで、照射エ
ネルギーによって蒸発した物質を基板表面
に蒸着する成膜手法である。蒸着源には、小
型の単結晶を加圧成型して用いた。レーザー
には、PLD 法において広く用いられている
KrF エキシマレーザー(λ= 248 nm) を用い、
(La,Sr)(Al,Ta)O3単結晶基板上に、鉄系超伝導
体の母物質 AEFe2As2 と、電子ドープ鉄系超
伝導体 AE(Fe1-xCox)2As2 (AE = Ba, Sr)のエピタ
キシャル薄膜をその場成長させた。 
 
(2) エピタキシャル薄膜の作製と平行し、こ
れと相補する実験として、単結晶試料の育成、
並びに電子輸送現象や磁気量子振動等によ
る常伝導状態の研究や、磁場侵入長、熱伝導
度といった準粒子敏感な測定による超伝導
ギャップ構造に関する研究を行った。 

 
４．研究成果 
(1) KrF エキシマレーザーを用いた PLD 法に
より、成膜時の基板温度と薄膜のエピタキシ
ャル成長条件を確立し、鉄系超伝導体の母物
質 SrFe2As2、電子ドープ型の鉄系超伝導体
Sr(Fe1-xCox)2As2、および Ba(Fe1-xCox)2As2 のエ
ピタキシャル薄膜を作製することに成功し
た。特に、後者においては高い平坦性を有し、
Tc

on = 24.0 K を示す最適置換の超伝導薄膜を
得ることに成功した(図 1 及び図 2)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) 薄膜作製の蒸着源に用いる単結晶を育成
する過程において、等原子価の元素置換によ
っ て 超 伝 導 が 出 現 す る 鉄 系 超 伝 導 体
BaFe2(As1-xPx)2 (Tc

max
 = 31 K)の純良単結晶育成

に成功した[図 3(a)及び(b)]。キャリアのドー
プを伴わずに化学的圧力のみによって超伝
導が出現する本物質は、結晶構造と超伝導、
更にはその背後にある電子系への多体効果
の変化を議論するのに好適であり、その純良
単結晶が得られたことは本研究課題におけ
る大きな副産物となった。 
 
(3) BaFe2(As1-xPx)2において系統的輸送現象測
定や広い置換域に及ぶ磁気量子振動の観測、
核磁気共鳴測定等により、超伝導転移温度が
最も高くなる最適置換近傍において、非フェ
ルミ液体的な輸送現象や強い多体相互作用
の重要性を示し、化学的圧力による結晶構造
変化に伴ったフェルミ面の変化とバンド間
ネスティングの揺らぎに基づく量子臨界点

 
図 2. Ba(Fe,Co)2As2薄膜の表面モフォロジー。
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図 1. Ba(Fe,Co)2As2超伝導薄膜の電気抵抗率
の温度依存性. 



的な振る舞いが超伝導に密接に関連してい
ることを示した。又、類縁物質である
CaFe2(As1-xPx)2の単結晶育成に成功し、この系
に固有の格子コラプス転移の存在を明らか
にするとともに、格子コラプス転移を挟んだ
系統的輸送現象測定から、非フェルミ液体的
な電子輸送現象と超伝導の強い相関、そして
これらの背後にある結晶構造変化に伴った
フェルミ面の変化とバンド間のネスティン
グ揺らぎとの関連を示した(図 4)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(4) 本物質の超伝導状態について、磁場侵入
長、熱伝導度等の準粒子敏感な測定から、超
伝導ギャップ関数が符号反転を伴うライン
ノード構造を持つこと示した。これは、鉄系
超伝導体の超伝導発現機構が非従来型であ
ることを強く示唆する重要な結果である。同
時に、鉄系超伝導体では超伝導ギャップ構造
が非ユニバーサルであり、従来の超伝導体系
にない側面を捉えている。 
 
(5) 本研究課題を通じて、KrF エキシマレー
ザーを用いたパルスレーザー蒸着によって
AEFe2As2 系の鉄系超伝導体をエピタキシャ
ル成長させることが可能となった。又、単結
晶試料を用いた実験からは、バンド間ネステ
ィング揺らぎがこの系の超伝導出現に深く
関連し、これは化学的圧力による結晶構造の

変化により制御可能である。今後、特に超伝
導状態について、本研究課題によりラインノ
ード構造を持つことが明らかになった
BaFe2(As1-xPx)2 の超伝導トンネル接合を作製
することで、鉄系超伝導体の秩序関数の究明
が可能になると期待される。 
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図 3. (a) BaFe2(As1-xPx)2の電気抵抗率の温度変
化。(b) x=0.33 での Tc近傍の電気抵抗率及び磁
化曲線。 
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