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研究成果の概要（和文）：本研究では、超シャロウバンド物質である鉄系超伝導体FeSeに焦点をあて、その新奇
な電子状態とBCS-BECクロスオーバー領域にある特異な量子凝縮相の解明を行うことを目的とした。その等原子
価置換系であるFeSe1-xSxの純良単結晶の作製に成功し、これを基盤とした様々な精密測定を行うことで、
BCS-BECクロスオーバー領域における前駆電子対の描像、磁場中ゼーマン分裂がもたらすスピン偏極状態と新奇
超伝導状態、軌道自由度に伴う新しい量子臨界現象、など数多くの重要な発見をすることに成功を収めた。一連
の研究成果は、非従来型超伝導体の物理に重要な知見をもたらすものと考える。

研究成果の概要（英文）：The superconducting semimetal FeSe has been found to be deep inside the 
BCS-BEC crossover regime. One of the significant achievements of this project is our successful 
growth of clean single crystals of FeSe1-xSx superconductors. Based on that, we have investigated 
their exotic electronic state and quantum condensate. In FeSe, experimental signatures of preformed 
Cooper pairing and emergence of a distinct field-induced superconducting phase with an unprecedented
 large spin imbalance have been discovered. In FeSe1-xSx superconductors, a novel type of quantum 
critical point (QCP) of pure nematic order without accompanying other orders is discovered. 
Moreover, a dramatic change in the superconducting gap structure is found across the nematic QCP of 
FeSe1-xSx. These fruitful findings obtained in this project provide pivotal information towards the 
understanding of exotic superconductors.

研究分野： 固体電子物性

キーワード： 非従来型超伝導　ネマティック相　超シャロウバンド　BCS-BECクロスオーバー　前駆電子対　超伝導揺
らぎ　超伝導ギャップ構造　軌道自由度
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１．研究開始当初の背景 

弱い引力相互作用により媒介されたフェ
ルミ粒子対が凝縮する Bardeen – Cooper – 
Schrieffer (BCS) 状態と、ボース粒子そのもの
の凝縮である Bose-Einstein 凝縮 (BEC) は、
対極の量子凝縮にある。両者は対形成の相互
作用と粒子の運動エネルギーに応じて連続
的に移行し、このクロスオーバー領域では電
子対同士が強く相互作用し合った、非自明な
量子凝縮状態が期待されている。BCS-BEC 
クロスオーバーは、高温超伝導や前駆電子対、
擬ギャップ形成、新奇な量子凝縮状態の実現
など、凝縮系物理学の重要問題に直結した未
開拓物理のフロンティアである。しかしなが
ら、これまでのクロスオーバー領域の研究は
冷却原子ガスが主な発展舞台であり、物質中
の電子系では相互作用の自由で連続な制御
が困難なため、その進展が妨げられてきた。 

鉄系超伝導の発見は、電子対形成に対する
スピンと軌道の複合自由度の重要性ととも
に、電子相関や量子相転移、新奇秩序相の存
在などの重要問題を研究する格好の舞台を
与えた。一連の研究の中で、代表者らは、鉄
カルコゲナイド FeSe (Tc ~ 10 K) が、バンド
端からの有効フェルミエネルギーF (或いは
フェルミ温度 TF ) 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 [S. 
Kasahaara et al., PNAS USA (2014)]。驚くべき
ことに、通常金属のフェルミ温度が TF ~ 105 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。更にその超伝導は、これまでの
物質での超伝導ギャップがF ~ 10-3 – 10-5

であるのと対照的に、F ~ 1 という逸脱し
た値を与える。これはこの系の量子凝縮相が
まさに BCS-BEC クロスオーバー領域にある
ことを示唆する。このような超シャロウバン
ド超伝導では、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
ルギーが拮抗した、これまでにない状態が実
現でき、新奇な量子凝縮状態が出現すること
も期待される。この系の特異な電子状態の起
源や量子凝縮状態には解明されるべき問題
が山積しており、これらは “超シャロウバン
ド物質における新奇電子状態と量子凝縮相”
という全く新しい未開拓の研究領域に繋が
ることが大きく期待される。 

 
２．研究の目的 

本研究は、上記の代表者らによる成果に
基づいており、超シャロウバンド構造とい
う今までにない新奇電子状態の出現機構解
明にはじまり、この特異な電子状態の下で
実現する BCS-BEC クロスオーバー領域で
の量子凝縮相の解明、更にはその自由な制
御によって、新たな研究領域の開拓を行う
ことを目的とした。より具体的には、超シ
ャロウバンド物質である鉄系超伝導体 FeSe 
に焦点をあて、 

 超シャロウバンド構造を実現する新奇な

秩序状態、およびその出現機構の解明 

 BCS-BEC クロスオーバー領域における
前駆電子対と擬ギャップの検出と解明 

 磁場中ゼーマン分裂がもたらすスピン偏
極状態と新奇超伝導状態の解明 

 電子状態制御による軌道自由度の量子臨
界現象、及び BCS-BEC クロスオーバーの
新展開 

を中核的課題として研究を行なうことを目
的とした。 
 
３．研究の方法 

本研究では、まず、化学蒸気輸送法による
次世代純良単結晶の作製に取り組んだ。特に、
FeSe において、Se 原子を等原子価の S で置
換したFeSe1-xSx系の純良単結晶を作製するこ
とで、電子状態を担う二次元 Fe 平面を乱す
ことなく化学的圧力を導入し、物理圧力下で
は不可能であった種々の精密実験を常圧下
で可能とすることを試みた。これにより FeSe
においてTs ~ 90 Kで出現する構造相転移 (ネ
マティック相転移) を完全に抑制し、ネマテ
ィック相から非ネマティック相までの幅広
い組成範囲に渡って、量子振動現象が観測さ
れるほどの純良単結晶を得ることに成功し
た。この FeSe1-xSx 純良単結晶を基軸として、
電子輸送測定、熱輸送測定、熱電係数測定、
磁気トルク測定、走査型トンネル顕微鏡測定
など、各種の精密物性測定による多角的に研
究に取り組んだ。 
 
４．研究成果 
(1) BCS-BEC クロスオーバー領域における量子凝
縮状態の研究 
・クロスオーバー領域における前駆電子対の研究 

BCS-BEC クロスオーバー領域では、超伝導
転移温度(凝縮温度)より高温において前駆電
子対 (preformed pairs) と呼ばれるクーパー
対の前駆体が形成されることが理論提唱さ
れている。前駆電子対やこれを起源とした擬
ギャップ形成は、過去、冷却原子系や銅酸化
物高温超伝導においても数多くの議論がさ
れてきた凝縮系物理学の重要問題の一つだ
が、その存在の有無について、全くコンセン
サスは得られていない。FeSe の超シャロウバ
ンドを舞台として BCS-BEC クロスオーバー
領域での前駆電子対の描像を見出せれば、物
質の枠組みを超えた物理が開拓される。そこ
で本研究では FeSe において超高感度の磁気
トルク測定、熱電係数測定、核磁気共鳴測定
を行ない、超伝導転移温度以上における前駆
電子対形成に関して研究を行った。まず、精
密磁気トルク測定により、通常のガウス型揺
らぎを大きく超える“巨大な超伝導揺らぎ”が
超伝導転移温度より2倍以上高いT* ~ 20 Kか
ら現れることを見出した。また熱電係数、及
び核磁気共鳴測定からは、T*以下の温度域に
おいて、状態密度の減少、即ち、擬ギャップ
形成を示す結果を得るに至った。更に興味深
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・ネマティック量子臨界点と電子対形成の変化 
FeSe のフェルミ面は最大でもブリルアン

ゾーンの 2-3%という非常に小さなポケット
のみで構成されている。一方、この系の超伝
導状態では BCS-BEC クロスオーバー領域に
あるような極めて強い電子対形成相互作用
が働いており、また、超伝導ギャップ関数は
非常に異方的で、純良単結晶を用いた実験で
は偶発ノードが見出されている。この系の極
めて小さなフェルミ面において、なぜ異方的
で極めて強い電子対形成が実現し得るのか
は極めて非自明であり、その理解のカギとな
るのが電子状態のネマティシティであると
考えられる。そこで本研究では、ネマティッ
ク相から非ネマティック相に渡り電子状態
をコントロールできる FeSe1-xSx 系に着目し、
準粒子励起に敏感な熱伝導率および比熱の
磁場中精密測定を行うことで、超伝導ギャッ
プ構造の変化を系統的に調べた。その結果、
ネマティック相の電子対形成には軌道選択
性が重要な役割を果たし、Fe の d 軌道の縮退
が解けネマティシティが僅かでも現れると
超伝導ギャップが非常に異方的になること
が明らかになった。一方、ネマティック量子
臨界点を越えた非ネマティック相でも異方
的超伝導ギャップが形成されるが、これはネ
マティック相のものとは大きく異なること
が明らかになった。本結果は、電子対形成に
おいて、ネマティック揺らぎの軌道依存性が
大きな役割を果たしていることを示してい
る [Y. Sato et al., PNAS (2018)]。 

更に、走査型トンネル顕微鏡法/分光法を用
いた準粒子干渉実験からは、この系の超伝導
ギャップとネマティシティの変化を直接的
に調べることに成功し、ネマティック相にお
いて電子状態が異方性をもつと、非ネマティ
ック相に比べて超伝導ギャップが急激に大
きくなり、電子対の結合が強くなることが明
らかになった。この結果は、電子状態におけ
るネマティシティの有無が超伝導発現に多
大な影響を与えていることを直接示してお
り、一連の結果は、鉄系超伝導の発現機構の
理解に非常に重要な知見を与えると考えら
れる。 
 
(3) 超シャロウバンド構造の解明： 強磁場量子振
動による電子状態の研究 

FeSe1-xSx 純良単結晶について、仏国・トゥ
ールーズ強磁場研究所において 90 T までの
超強磁場輸送現象測定を行なった。特に、量
子極限に至るまで量子振動を観測すること
に成功し、そのランダウレベルの解析から電
子バンドの一つについて非自明なベリー位
相を観測した。これは、この系の秩序相で回
転対称性を破った 4 つのディラック分散によ
って理解することができ、様々な議論がなさ
れているこの系の電子状態と、ネマティック
転移の発現機構について、理論面への強い制
約を与える重要な結果である。 
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