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研究成果の概要（和文）：母物質 BaFe2As2、Ba の一部分を K に置換したホールドーピング系

(Ba1-xKx)Fe2As2 （0≦ｘ≦1）を中心に、高品質な単結晶の物性評価、及び超伝導関する圧力効果
を調べてきた。KFe2As2 に関して残留抵抗の小さい試料を得る事に成功し (RRR  >  500)、
NMR/NQR、比熱測定から、KFe2As2 が極端に大きさの異なる超伝導ギャップを持つマルチギャップ
超伝導体である事、大きな超伝導ギャップが線状のノードを持つ可能性がある事を指摘した。中間の
濃度範囲で超伝導ギャップ構造が連続的に変化していることを示した。BaFe2As2 における高圧下の
反強磁性の消失・超伝導相の出現の様子を 15 GPa まで調べた。BaFe2As2の超伝導は、静水圧性
が高い場合には 10GPa まで発生しない事が分かった。また反強磁性・超伝導の相転移が、一軸性圧
力に極めて敏感であることを指摘した。 
 
研究成果の概要（英文）： NMR/NQR and specific heat measurements of (Ba1-xKx)Fe2As2 
were performed using high quality single crystals at ambient and high pressure. The 
superconducting gap in KFe2As2 has a multi- gap structure consisted of large and very 
small gaps. We found that a larger gap had a line-node structure. NMR study in 
(Ba1-xKx)Fe2As2 showed that the superconducting gap structure changed very smoothly 
with increasing x for x > 0.4. The superconductivity appears above 15 GPa in BaFe2As2 
associated with disappearance of anti-ferromagnetic order. The phase change is 
extremely sensitive to pressure inhomogeneity. 
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１．研究開始当初の背景 
鉄系高温超伝導は、高い超伝導転移温度 TC

を持ち、鉄・ヒ素の層を有する多くの酸化物、
無酸素化合物で出現している。鉄系高温超伝
導体の「母物質」は反強磁性体であり、電子・
ホール等のキャリヤードーピング、あるいは
物理的・化学的な圧力の印加により、母物質
近傍に高温超伝導状態が出現する。ただし、
鉄系が複数のバンドがフェルミ面近傍の電
子状態に関係する多バンド系物質であり、特
徴として孤立した電子・ホールポケットを持
つ強電子相関金属である。新規鉄系超伝導体
における、クーパー対の引力の起源を探るこ
とは、更なる高い TC、できれば液体窒素温度
77 K（摂氏 -196度）を超える TCを持つ物質
の開発のためにも重要である。 

 

２．研究の目的 
化学量論的組成を厳密にコントロールで

き、電子状態を厳密に探ることができる 
一番安定な BaFe2As2を対象として、加圧の効
果、K によるホールドーピングに伴うバンド
構造の変化が、結晶/磁気構造、磁気揺らぎや
超伝導の対称性に及ぼす効果を微視的な立
場から調べる事を目的とする。 
 

３．研究の方法 

純良な単結晶を作成して、結晶を十分に評価
しつつ測定をおこなう。我々は NMR 測定を
目的とするが、同時に同一バッチの試料を用
いてバンド構造、超伝導の性質を種々の物性
を測定し、各種のデータの試料依存性の問題
を取り除いた。アルカリ金属の取り扱いが難
しいために、性質の良く分かった試料を用い
て相互に結果を比較することは重要である。
BaFe2As2を研究対象にして構造相転移を伴う
ストライブ状の反強磁性状態から、電子・ホ
ールのキャリヤードーピング、加圧による高
温超伝導状態の発生の様子を、核磁気共鳴
（NMR）・核四重極共鳴（NQR）を主とした
手段として、超高圧下も含めて調べた。特異
な超伝導発現機構を微視的な立場から調べ
る事は、系が磁気秩序・超伝導状態の共存・
競合状態にあるか、あるいは単に濃度の違い
で相分離しているのか、局所的な情報が重要
となる。ナイトシフト（ K ）、核スピン格
子緩和率(1/T1)から、静的・動的なスピンの揺
らぎの効果、超伝導の対象性、エネルギーギ
ャップの異方性に関する情報を集めて、超伝
導エネルギーギャップ構造について研究す
る。 

 

４．研究成果 
（１） BaFe2As2，における圧力誘起超伝導 

BaFe2As2において，15 GPaまでの範囲で
得られた反強磁性の消失と超伝導の出現の
様子を調べた。結果を図 1 示す。図の Cubic

で示されるデータはキュービックアンビル

装置を用いて高い静水圧性下で得られた相
図であり，Bridgman で示されるデータは，ブ
リッジマンアンビルセルを用いて得られた
結果である。対向アンビルを持つブリッジマ
ンアンビルセルでは，液体圧力媒体を用いて
も静水圧性は媒体の選択に強く依存する。圧
力媒体としてフロリナートを用いると室温
で 1 GPa，グリセリンでは 5 ～ 6 GPa以上の
圧力で固化し，高い圧力で静水圧性が低下す
る。同じバッチから取り出した単結晶
BaFe2As2の比較を示す。静水圧性の高い状態
では 10 GPaまで反強磁性相が存在し，それ
以上の圧力で初めて超伝導が発生する。圧力
媒体にフロリナートを用いると，一軸性の効
果が大きくなり 3 GPa程度で超伝導相が出現
している。本研究から，BaFe2As2で色々なグ
ループにより得られた混沌とした相図は，静
水圧性の差に依ることが理解できた。低温高
圧下で生じる斜方晶/正方晶相転移に伴って
（構造解析が必要），反強磁性状態が消失し
て超伝導が現れると考えられる。この系を低
温まで正方晶に保つことが出来れば，広い領
域にわたり 30 K以上の高い TCを持つ超伝導
の発生が期待できる。 

 
図 1  BaFe2As2 における静水圧下における反強
磁性相の消失と超伝導相の出現の様子。10GPa以
下の超伝導はブリッジマンアンビルセル使用
時のみに生じる。 

 
 
（２） (Ba1-xKx)Fe2As2 （0 ≦ x ≦ 1）におけ

る NMR（NQR） 
 
 鉄ニクタイド系超伝導体におけるホール
ドーピングに伴うバンド構造の変化やクー



パー対の引力の起源を探るために，核磁気共
鳴から得られるナイトシフト K，スピンの揺
らぎを反映する核スピン格子緩和率 1/T1を，
単結晶試料を中心に測定した。 
 
(2-1) 常伝導相でのナイトシフト 

Kは 0 ≦ x ≦1の全ての範囲で殆ど温度
変化せず，xの増加にともない Kは徐々に増
大する。帯磁率の温度変化は少なくパウリ磁
性的であり，q = 0近傍の長波長スピン揺らぎ
は小さい。温度変化が少ないために誤差が多
いが，超微細結合定数は 20 kOe/μB程度で x
の値にあまり依存しない。Kは磁化率の濃度
変化を反映している。 

 
図 2  H // ab - axisにおけるKの温度及び x依存 
 
(2-2) 常伝導相でのスピン格子緩和率 

  図 3に緩和率 1/(T1T)の温度変化を示す。
1/(T1T)は x = 0 ~ 0.2 の領域で温度変化が大き
く，この領域で強い反強磁性のスピン揺らぎ
が存在する事を示している。x = 0.4付近の単
結晶作製が遅れているが，多結晶試 

図 3 H //ab - axisにおける 1/T1T の x 依存 

料でも同様な傾向を持つ。更に x の値が大き
い x = 0.6 ～ 0.7で 100 K以下の温度でギャ
ップ的な熱励起を反映した変化が観測され
る。電子面の消失に伴うバンド構造の変化が
スピン系の熱励起に反映されている。x = 1の
KFe2As2においては，ギャップ的な振る舞い
は消えて再び 1/(T1T)が増加し，低温まで反強
磁性的な揺らぎが観測される。複雑な x 依存
は，ホールドープに伴うバンド構造の変化を
反映していると考えられる。 
 この報告では、H // c軸のデータを示して
いないが、H // a，b軸で得られる 1/T1の値と， 
H // c 軸で得られる 1/T1の値の比は，全ての
濃度範囲で 1.5前後の値を持つ。この異方性 

 
を説明するには，図 4のような Feスピンの
反強磁性ストライブ構造の揺らぎが鉄の存
在する面から離れた砒素の位置で作るモー
メントと垂直の方向の磁場の揺らぎが必要
である。q = (, )近傍のストライブ構造の
反強磁性の揺らぎが大きい。 
 

(2-3) 超伝導相でのスピン格子緩和率 

図 5 超伝導状態における 1/T1の温度変化の
x 依存性。 
 

内部磁場 

図４ 



超伝導状態での 1/T1の変化を図 4 に示す。 

K 濃度が x = 0.4から，x = 0.64, 0.69,  1 

と増加すると，超伝導状態における 1/T1 

の温度変化は徐々に緩やかになっている。 

この振る舞いは，超伝導ギャップ構造のホー
ル濃度依存性が連続的に変わることを示し
ている。(Ba1-xKx)Fe2As2の全ての濃度範囲で，
マルチギャップ超伝導が期待されているが，
中でも x = 0.4付近では， 等方的なギャップ
の存在，x = 1 で線状のノードの存在が確立さ
れている。ギャップ構造の濃度変化に興味が
持たれる。 
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