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研究成果の概要（和文）：鉄系超伝導体ではスピンや軌道の自由度が重要な役割を果たしている。この系の超伝導を理
解するには、その多様な相図に隠されたスピンと軌道の揺らぎ、及びその秩序に起因した異常物性を実験的に捉え、超
伝導との関係を明確にすることが必須であり、これには純良単結晶の創出と精密物性測定の融合が必要不可欠になる。
本研究では、純良単結晶の育成、および、これと並行した各種精密物性測定技術を駆使した研究により、鉄系超伝導体
を理解する上で重要と考えられる「量子臨界点」および「電子ネマティック相」の研究に焦点をあてた。また期間後半
では、新たな系として鉄カルコゲナイドの異常な電子状態と量子凝縮相に関する研究に取り組んだ。

研究成果の概要（英文）：In iron-based superconductors, spin and orbital degrees of freedom play an 
important role. An important task in the community is thus to uncover the unusual normal state properties 
related to the spin/orbital degrees of freedom. In this work, we have focused on the studies of quantum 
critical point (QCP) hidden beneath the superconducting dome as well as the electronic nematic transition 
above there. Our studies based on clean single crystals of BaFe2(As1-xPx)2 show the first evidence for 
the QCP beneath the superconducting dome, as well as the nematic transition in the normal state. These 
findings provide important clues for the understanding of iron-based superconductors. In the last year of 
this project, we have also investigated anomalous electronic properties and quantum condensate in 
iron-chalchogenides. In newly developed single crystals of FeSe, a cross-over from weakly coupled BCS 
state to tightly bound BEC state, as well as a possible new high-field phase have been found.

研究分野：固体電子物性
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１．研究開始当初の背景 
電子間の強いクーロン斥力や、スピン、或
いは軌道の自由度などが複雑に絡み合った
系では、従来にない物性が創発されることが
ある。このような多体相互作用により生じる
新奇物理現象の解明は、固体物理学における
最重要課題の一つであり、2008年に発見され
た鉄系化合物の高温超伝導は、その顕著な例
といえる。鉄系超伝導の物理において、その
最大の問題は電子対の媒介起源であり、“スピ
ン揺らぎ”による対形成機構と“軌道揺らぎ”
による機構の対極する超伝導機構が提案さ
れている。鉄系化合物において高い転移温度
をもたらしているのは、スピンなのか、軌道
なのか、その起源を解明するにあたって最も
重要になるのは、各々の秩序とその揺らぎに
よって生じる異常物性を実験的に捉え、相図
上に隠された揺らぎの広がりと超伝導との
関係を明確にすることにある。 
 
２．研究の目的 
 鉄系超伝導体は、銅酸化物、重い電子系、
有機超伝導に次ぐ新しい非従来型超伝導の
物質群であり、その特徴は、スピンや軌道の
自由度に起因する異常物性にある。上記の自
由度が織りなす異常物性を実験的に見出し、
超伝導発現との関連を明らかにすることは、
電子対形成の起源を理解する上で極めて重
要といえる。この為にはモデル物質となるべ
き明快かつ純良な系を基盤として、各種の精
密物性測定を駆使することが必須となる。本
研究では、純良単結晶を舞台として、鉄系超
伝導体におけるスピン及び軌道の秩序とそ
の揺らぎによって生じる異常物性を多角的
実験により捉え、電子相図の理解と超伝導と
の関係を明確にすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
本研究では、純良単結晶の育成、および、
これと並行した各種精密物性測定技術を駆
使した研究を行った。研究の基礎基盤となる
対象物質には、鉄系超伝導体の中でも、特に
純良な単結晶が得られる BaFe2(As1-xPx)2にま
ず着目し、この系を中心とした研究を行った。
BaFe2As2 を母物質にもつ鉄系超伝導体
BaFe2(As1-xPx)2は、As サイトを等原子価の P
元素 によって置換することで、キャリアド
ープを伴わずに反強磁性的スピン密度波
(SDW)状態が抑制され、最高 31 K の超伝導
が誘起される。この系では補償金属状態を保
ったまま SDW相から超伝導相の誘起/消失に
至るまで系統的に得ることができ、鉄系超伝
導を理解する上で重要なモデル物質といえ
る。この系を研究の中心として、特に鉄系超
伝導を理解する鍵となる「超伝導ドーム中に
おける量子臨界点」と「超伝導転移温度以上
の温度における電子ネマティック相」の解明
に焦点をあてた。また研究期間後半において
は、新しい物質系への対応を掲げ、純良単結

晶の創出と迅速な精密測定により、得られた
知見を物質設計や新奇現象の探索・解明に繋
げていくことを計画した。一連の研究の中、
新たに鉄カルコゲナイド FeSe の純良単結晶
が開発され、各種精密測定を駆使することで、
その特異な電子状態と量子凝縮状態につい
ての研究を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 超伝導ドーム中における量子相転移 
強相関電子系では、物理量の温度変化がし
ばしばフェルミ液体論から大きく逸脱した
非フェルミ液体的振る舞いを示す。このよう
な非フェルミ液体的振る舞いは、反強磁性秩
序相などが消失する近傍で多く観測され、通
常の熱的相転移とは異なり、絶対零度におけ
る量子揺らぎに起因した量子相転移(量子臨
界点)とその臨界現象の側面として盛んに議
論がされてきた。特に重要な点として、非従
来型超伝導の多くが、このような反強磁性秩
序近傍の非フェルミ液体的振る舞いが観測
される周辺で出現することが挙げられ、この
ことは、量子臨界点とその揺らぎが非従来型
超伝導に重要な役割をもたらしているとい
う自然な発想につながる。しかしながら、過
去の様々な系での研究を含め、非従来型超伝
導と量子臨界点の関連を実験的に直接明示
することは極めて困難であった。その最大の
理由は、超伝導の存在によって多くの物理量
は消失し、量子臨界点が超伝導ドーム中に存
在するか否かの直接検証が困難となってし
まう点にあった。 
本研究で対象とした BaFe2(As1-xPx)2では、
構造・磁気相転移が消失する近傍において、
非フェルミ液体的な輸送現象や、磁気量子振
動から見積もられる電子の有効質量の増大、
核磁気共鳴測定にみられる反強磁性揺らぎ
の増大など、様々な異常物性が見出され、同
時に超伝導転移温度が最大となることが明
らかになっている。これらは量子臨界点とそ
の揺らぎの存在を示唆するものである。我々
は量子臨界点の直接検証にあたって、超伝導
の基礎的パラメータであるロンドン磁場侵
入長に着目し、その組成依存性を詳細に調べ
ることを行った。磁場侵入長はゼロ磁場、絶
対零度極限における物理量であり、かつ、超
伝導電子の有効質量を直接反映している。詳
細な測定の結果、磁気秩序が消失し超伝導転
移温度が最大となる最適組成において、磁場
侵入長の絶対値が急激に大きくなり、その組
成依存性に鋭い極大を示すことが明らかに
なった。この結果は超伝導相の中に量子臨界
点が存在することを直接示すものであり、長
年の未解決の問題に答えを与えるものと考
えらえる。また、この臨界点直上で超伝導転
移温度が最大となることは、量子効果による



揺らぎの増大が超伝導転移温度を高める要
因として強く関与していることを示唆する。
[Science 336, 1554-1557 (2012).] 

 

 
図 1: BaFe2(As1-xPx)2 単結晶における温度-組成相図と磁場
侵入長の組成依存性。絶対零度で磁場侵人長の 2 乗(有効
質量に比例)が量子相転移を反映して発散的に大きくなる。 

 
(2) 超伝導転移温度以上の温度における電
子ネマティック相 
強相関電子系では、従来にない複雑な電子
相が現れることが近年の研究から明らかに
なってきている。そのような電子相の一つと
して、系の回転対称性を破って一軸的異方性
を示す「電子ネマティック相」とよばれるも
のがあげられる。ネマティックという言葉は
液晶の秩序相の一つに因んで付けられたも
のである。液晶でのネマティック相は、重心
位置がばらばらであるが、棒状分子の方向が
全体として異方性を持ち、ある方向を向いて
いる状態となっている。このような状態は、
並進対称性は破っていないが回転対称性を
破った秩序状態とみなすことができる。これ
に対して、電子系でのネマティック秩序とは、
広くは結晶格子から期待される回転対称性
を電子系が自発的に破るような非自明な状
態を呼んでおり、電子の多体系としての応答
が異方性を示す場合を液晶の異方性になぞ
らえている。例えば、正方晶の結晶を持つ系
では、格子は面内で 4 回対称性(C4対称性)を
持っているが、電子ネマティック相では結晶
のもつ 4 回対称性を電子系が自発的に破る 2
回回転対称性を持つ。このような C4対称性の
破れた電子ネマティック相は、これまで銅酸
化物高温超伝導体の擬ギャップ相で起こっ
ているのではないかとの議論がなされてき
た。最近では、重い電子系超伝導体 URu2Si2

の隠れた秩序相など、様々な強相関電子系に
おいて議論がなされており、電子間の強いク
ーロン斥力に加えて、スピンや多軌道自由度
のもたらす新奇な秩序相といえる。 
鉄系超伝導では、超伝導に隣接する反強磁
性-斜方晶相に関して、最近、一軸圧力により
非双晶化した単結晶での電気抵抗率測定や
光学伝導度、角度分解光電子分光の測定が行

われ、顕著な面内異方性が報告されている。
興味深いことにこの異方性は、これまで常磁
性-正方晶相と考えられてきた T >Tsの温度域
においても存在しており、結晶がもつ C4対称
性から低下した電子系の状態、即ちネマティ
ック状態が実現している可能性が示唆され
る。しかし、これらはすでに対称性の低下し
た低温の反強磁性-斜方晶相や、一軸圧力によ
る非双晶化の下で行われており、この系にお
いて自発的な C4 対称性の破れであるネマテ
ィック秩序が形成されているのか否かを明
らかにするには、T >Tsにおいて一軸圧力によ
る非双晶化を行なわずに自発的な対称性の
破れを調べなければならない。また、C4対称
性の破れが相転移現象として理解されるの
か、さらには、超伝導発現とどのように関係
するのかを明らかにする必要性があり、これ
には熱力学的な物理量を含めた相図上の広
い範囲に渡る系統的実験が必要になる。この
ような目的に適合する実験手法として、磁気
トルクによる高精度の面内異方性測定と、単
結晶放射光 X 線回折を用いた構造評価に着
目した。 
その結果、BaFe2(As1-xPx)2純良単結晶を用い
た一連の実験によって、従来考えられていた
構造・磁気秩序相よりも高温領域において、
結晶格子から期待される面内回転対称性を
電子状態が自発的に破る「電子ネマティック
相」が存在することが明らかになった。この
対称性の破れた秩序相は超伝導相を覆うよ
うに拡がっており、超伝導発現に関連してい
る可能性が挙げられる。また光学伝導度測定
や、角度分解光電子分光測定からは、状態密
度の減少を示す擬ギャップが、同じ高温領域
において現れることが明らかになった。ネマ
ティック秩序の微視的起源の解明を含め、今
後その理解が進み、鉄系超伝導の機構解明、
更には新奇な物性物理の舞台の発掘へと繋
がることが期待される。[Nature 486, 382-385 
(2012).] 

 

 
図 2: BaFe2(As1-xPx)2単結晶試料における温度-組成相図。4
回回転対称性が保たれていた状態(常磁性-正方晶相）か 
ら T*以下で回転対称性が破れたネマティック状態とな
り(電子ネマティック相）、より低温で並進対称性と時間
反転対称性が破れた反強磁性相、またはゲージ対称性が
破れた超伝導相へと転移する。 

 



(3) FeSe における超シャロウバンド構造と
BCS-BECクロスオーバー 
新たに開発された 11 系鉄カルコゲナイド
超伝導体 FeSe (Tc ~ 9.5 K)の純良単結晶を用
いて、熱伝導率、電子輸送現象、熱起電力、
走査トンネル分光といった各種精密物性測
定を行った。この物質が超シャロウバンド物
質であることを見出すとともに、その超伝導
が弱結合BCSと強結合BEC 状態のクロスオ
ーバー領域にある特異な量子凝縮状態を与
える可能性を明らかにした。 
① 軌道秩序状態にあるこの物質が、バ
ンド端からの有効フェルミエネルギー (或い
はフェルミ温度) が異常に小さな超シャロウ
バンド物質であることを見出した。驚くべき
ことに、通常金属のフェルミ温度が数万 K
であるのに対し、この物質のそれは僅か数十 
Kしかない。同様の描像は高磁場量子振動測
定の結果からも結論付けられる。 
② 更にその超伝導状態では、フェルミ
エネルギーと超伝導ギャップがほぼ等しい
特異な量子凝縮状態が実現していることを
見出した。これまで知られている超伝導体で
は、超伝導ギャップがフェルミエネルギーに
対して 5-6 桁小さいのに対し、この物質では
異常な程に大きい。このことから、この物質
の量子凝縮相が弱結合 BCS 状態から強結合
BEC 状態へのクロスオーバー領域にあると
考えられる。 
③ このような超シャロウバンド物質
での超伝導では、磁場中でゼーマン分裂と超
伝導ギャップ、更に電子系の有効フェルミエ
ネルギーが拮抗し、これまでにない超伝導状
態が実現することが期待される。希釈冷凍機
温度域における熱伝導率測定を行ったとこ
ろ、超伝導相内部の極低温高磁場において新
たな量子凝縮状態への変化を示す異常が見
出された。これらは超シャロウバンド構造と
いう特異な電子状態を舞台とした BCS-BEC
クロスオーバー領域にある量子凝縮状態の
新しい展開を与えるものである。[Proc. Nat. 
Acad. Sci. USA. 111, 16309-16313 (2014).]。 
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