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研究成果の概要（和文）：　ホールドープ系物質Ba1-xKxFe2As2の過剰ドープ領域に対応するx=0.5(Tc=36K)およ
びx=1.0(Tc=3.4K)の単結晶を用い、中性子実験装置『四季』を用いて未知であった過剰ドープ領域の磁気励起の
研究を進めてきた。本研究課題により磁気励起スペクトルがスピン波的分散（局在性）と煙突型の磁気励起(遍
歴性)とで構成されており、ホールドープにより煙突型励起が発達することが明らかになった。また、スピン波
励起のバンド幅のホール濃度依存性から、超伝導転移温度Tcの減少に伴いバンド幅の急激な減少が観測された。
本結果から磁気交換相互作用JとTcの間に強い関係性があることを示した。

研究成果の概要（英文）：Understanding the overall features of magnetic excitation is essential for 
clarifying the mechanism of Cooper pair formation in iron-based superconductors. Here we report a 
study on the spin fluctuations of the hole-overdoped iron-based superconductors Ba1-xKxFe2As2 (x = 
0.5 and 1.0; Tc = 36 K and 3.4 K, respectively) over the entire Brillouin zone using inelastic 
neutron scattering. We found that their spin spectra consist of spin wave and chimney-like 
dispersions. The chimneylike dispersion can be attributed to the itinerant character of magnetism. 
The band width of the spin wave-like dispersion is almost constant from the non-doped to 
optimum-doped region, which is followed by a large reduction in the overdoped region. This suggests 
that the superconductivity is suppressed by the reduction of magnetic exchange couplings, indicating
 a strong relationship between magnetism and superconductivity in iron-based superconductors.

研究分野： 超伝導、中性子回折
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１．研究開始当初の背景 
基底状態が金属であり、かつスピンを内包

する鉄系超伝導体の発見は、金属磁性体物理

の多彩さを我々に示す一方、いかにそれを理

解することが困難かを世界へ強烈に知らし

めた。例えば、鉄系超伝導体の母物質である

BaFe2As2の磁気励起は100meV以下のエネル

ギー領域では銅酸化物超伝導体と同じく

Heisenberg モデルに代表される局在スピン

モデルで記述できる一方、100meV より高エ

ネルギー領域では局在スピンモデルでは説

明が出来ず、遍歴電子系で期待される Stoner

励起が現れる。この結果から鉄系超伝導体の

磁性は局在-遍歴の 2 面性を有することが示

唆されてきたが、遍歴電子モデルで磁気励起

を記述できるというグループもあり、電子対

生成の起源と考えられている鉄系超伝導体

の磁性は現在も統一的な見解が得られてい

ない。 

この特異な磁気励起を解明するために、研

究代表者は大型単結晶育成が可能でこれま

で精力的な研究が行われてきた BaFe2As2 の

側からではなく、ホールが過剰にドーピング

された KFe2As2(Tc=3.4K)の磁気励起を出発点

として、遍歴電子系の側から鉄系超伝導体に

おける磁性の局在-遍歴 2 面性の理解を得る

べく大強度陽子加速器施設(J-PARC)の中性

子非弾性散乱装置「四季」を用いて中性子散

乱実験を進めてきた。KFe2As2 では過剰にホ

ールを導入した領域であるため、磁気励起は

もはや消失していると思われてきたが我々

のグループは明確な磁気励起スペクトルの

観測に成功した。このことは KFe2As2の超伝

導においても磁気的な揺らぎが電子対生成

の起源であることを示唆する結果である。ま

た磁気励起の分散関係に注目すると、低エネ

ルギー領域ではスピン波的な分散関係を有

するのに対して、高エネルギー側では急峻な

磁気分散（その形状から“チムニー構造”と

呼ぶ）を示すことが明らかになった。このチ

ムニー構造は金属反強磁性体の典型物質で

ある Mn3Si やCr においても観測されており、

鉄系超伝導体の遍歴電子系極限での磁気励

起スペクトルも類似の特徴を示すことが明

らかになった。つまり KFe2As2では局在-遍歴

の 2面性を有する分散関係を強く示唆する結

果が得られた。上記の結果を踏まえ、KFe2As2

で観測された局在-遍歴 2 面性を有する磁気

励起スペクトルがホール濃度に対してどの

ような質的変遷で母物質 BaFe2As2 の磁気励

起にいたるのかを探るべく Ba1-xKxFe2As2 を

研究対象とする本研究課題を実施した。 

 
２．研究の目的 
本研究は、広いホール濃度領域で超伝導状

態が発現する鉄系超伝導体Ba1-xKxFe2As2に着

目し、鉄系超伝導体におけるスピンダイナミ

ックスの全容をパルス中性子を用いて研究

し、本超伝導における動的スピン相関の特徴

（ホール濃度依存性）を明らかにする。特に、

研究代表者が最近見出した過剰ホールドー

プ物質 KFe2As2の磁気励起を出発点として、

遍歴電子系の側から鉄系超伝導体における

磁性の局在-遍歴 2 面性の起源に迫る。 
 
３．研究の方法 
上記研究目的を達成するために、我々は 

Ba0.5K0.5Fe2As2（Tc=35K）にターゲットを絞り、

大強度陽子加速器施設(J-PARC)の中性子非弾

性散乱装置「四季」を用いてパルス中性子に

よる高エネルギー磁気励起の定量化および

磁気励起モードの解析を行う。その結果をも

とに過剰ドープ領域から最適ドープ領域に

亘る磁気励起スペクトルの質的変遷を明ら

かにする。 

 また、超伝導転移温度と結晶構造のパラメ

ーターである As-Fe-As 結合角に強い相関関

係があることが研究初期のことから判明し

ていることから、磁気励起スペクトルの質的

変遷を明らかにするうえでホールドーピン

グとは異なるパラメーターとして As-Fe-As



結合角を考慮する。そのため、Ba1-xKxFe2As2

と同じ物質群かつホールドープ系超伝導体

である Ca1-xNaxFe2As2 についても併せて研究

を進める。具体的にはフラックス法による大

型単結晶育成を試み、中性子散乱実験に耐え

うる純良かつ大型な単結晶作成を目指す。 
 
４．研究成果 

図 1(a)は x = 0.5における磁気励起スペクト

ルであり、約 200 meV に及ぶスピン波的な分

散関係を持つ磁気励起が観測された。この磁

気励起のエネルギースケールは母物質 x = 0

および、最適ドープ試料 x = 0.33 で見られた

ものと同程度である[2]。一方、x = 1.0 ではス

ピン波的励起の上限は約 80 meV まで減少し

（図 1(b)）、かつスピン波的励起よりも高いエ

ネルギー領域では、ほぼ垂直な分散を持つ煙

突型の励起が観測された。この煙突型磁気励

起は x = 0.5 においても高エネルギー側に存

在しており、ホールドープにより煙突型励起

が発達することが明らかになった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 に Ba1-xKxFe2As2 の相図とスピン波的

磁気励起のバンド幅（最大エネルギー）のホ

ール濃度（K 濃度）依存性を示す。バンド幅

に注目すると 0 < x < 0.5 ではほぼ一定である

が、x > 0.5 で急激に減少している。この急激

な減少に伴い超伝導転移温度も減少してい

ることから、スピン波的磁気励起を記述する

実効的な磁気交換相互作用 J と超伝導転移温

度 Tcの間に相関があることが分かった。一方、

x = 1 において顕著にみられた高エネルギー

領域における煙突型励起は、Cr 等の遍歴反強

磁性体で見られる磁気励起に類似しており。

これまで報告がなされている理論計算結果

と比較すると密度汎関数理論(DFT)と動的平

均場理論(DMFT)を組み合わせた方法で計算

された磁気励起スペクトルの結果と非常に

良い一致を示し、鉄系超伝導体が局在性と遍

歴性の両方を併せ持った性質を持つことが

強く示唆される。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

また、As-Fe-As 結合角を変化させた際にス

ピン波的な分散や煙突型の磁気励起がどの

ように変化するのかを明らかにするため

Ca1-xNaxFe2As2の大型単結晶を進めてきた。幾

つかの Flux 濃度で単結晶試料合成を試み現

状では cmオーダーの結晶育成に成功した(図

3)。XRD測定から見積もったNa濃度はx=0.56

程度と見積もられ、10 バッチ程評価した際に

程同程度の Na 濃度と見積もられ、濃度むら

のない単結晶であることを確認した。また、 

図 1 (a) Ba0.5K0.5Fe2As2および(b) KFe2As2の

磁気励起スペクトル。横軸は斜方晶格子の

K 方向の運動量（逆格子単位）、縦軸は励

起エネルギー 

図 2 (a) Ba1-xKxFe2As2の相図。〇は超伝導転

移温度 Tc、□は反強磁性転移温度 TN、●は

全磁気モーメントの自乗<m2>、■はスピン

波的励起のバンド幅 W、◆は磁気励起の逆

格子空間における非整合度δを示す。 
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磁化率測定で観測した超伝導転移温度

(Tc~34K)と対応することを明らかにした。ま

た、Laue 測定により結晶性を確認したところ

結晶構造の 4 回対称性に起因した回折パター

ンを観測したため、純良な結晶であることを

確認している。従来の報告では mm オーダー

の結晶サイズが限界であったが、純良かつ cm

オーダーの大型単結晶を得ることができた

ため、中性子実験を J-PARC 中性子実験装置

『四季』を用いて実施する予定である。 
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