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§§§§１．研究実施の概要１．研究実施の概要１．研究実施の概要１．研究実施の概要        

（１）実施概要 

 本研究のねらいは、量子振動や角度依存磁気抵抗振動(AMRO)の観測により鉄系超伝導体の

フェルミ面を直接的に明らかにし、その電子状態の解明につなげることである。殊に、ディスオー

ダーをもたらすドーピングによらず、高圧により超伝導を発現するとの報告がある 122 系

AFe2As2(A=Ca, Sr, Ba, Eu)に研究を集中した。 

 主たる実施内容は以下の３点。 

① 122系母物質 BaFe2As2の Shubnikov-de Haas （SdH)振動測定、過剰ホールドープに当

たる KFe2As2の de Haas-van Alphen (dHvA)振動測定、角度依存磁気抵抗振動（AMRO)測

定、サイクロトロン共鳴測定を行い、両物質の電子状態を詳細に調べた。 

 デツインした単結晶のSdH測定から反強磁性状態のBaFe2As2のフェルミ面を実験的に完全に

決定した。LSDA のバンド計算は Fe の磁気モーメントを過剰に見積もるにもかかわらず、フェルミ

面を基本的に再現できることを明らかにした。過去の角度分解光電子分光で報告されたフェルミ

面には見直しが必要なこと、いわゆるディラック電子が仮にあるとしても伝導への寄与は極めて限

られたものであることなども明らかにした。一方、KFe2As2 のフェルミ面についてはバンド計算の予

想とあわず、恐らく計算で Fe 3d の結晶場準位が正しく得られていないと思われた。さらに、質量

増強（多体効果による有効質量のバンド質量に対する増強）は BaFe2As2 で２−３倍であるのに対

し、KFe2As2 では主要フェルミ面で３−７倍の大きな値となり、KFe2As2 における電子相関の重要

性が裏付けられた。 

 更に、KFe2As2 では鉄系超伝導体では初めて AMRO、サイクロトロン共鳴の観測にも成功し、

前者からはフェルミ面の面内形状が明らかになり、後者からはバンド内、バンド間の電子間相互作

用のいずれも無視し得ないことが示された。 

② EuFe2As2 の交流磁化率、電気抵抗、磁気抵抗、ホール効果などの高圧下物性測定を行い、

この物質の圧力誘起超伝導と電子状態について詳細に調べた。 

 バルク超伝導は磁気・構造相転移が消失する約25 kbarから約 30 kbarまでの極めて限られた

圧力域でのみ発現し、Eu2+モーメントの反強磁性秩序と共存することを示した。なお、磁気・構造

相転移が消失する近傍の圧力では広い温度範囲で電気抵抗の温度依存性が温度の一次となる

非フェルミ液体的振る舞いが観測される。圧力の静水圧性は重要なファクターで、固体圧力媒体

を用いた静水圧性の悪い条件ではバルク超伝導は観測されないことが明らかになった。25 kbar

における上部臨界磁場Bc2の温度変化を測定し、その解析からEu2+モーメントから伝導電子に働

く交換磁場が 100 T 程度であることが明らかになった。また、Eu2+モーメントによるスピンディスオ

ーダー散乱や異常ホール効果の大きさについて定量的に見積もった。 

③ KFe2As2、LiFeAs について上部臨界磁場 Bc2の温度変化を測定し、WHH 理論で解析した。

いずれの場合も、磁場が c軸方向では軌道効果が支配的なのに対し、ab面内では常磁性効果が

顕著に現れる。結果的に、Bc2の異方性が低温で減少することになる。 
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（２）顕著な成果 

①BaFe2As2のフェルミ面を完全に決定 

概要：BaFe2As2 単結晶をデツインして、シュブニコフ＝ドハース振動を測定し反強磁性斜方晶に

おけるフェルミ面を完全に決定した。局所密度近似のバンド計算が Fe モーメントを過大に見積も

るにもかかわらず概ね正しいフェルミ面を与えることを示した。 

 

②KFe2As2における電子相関の重要性を指摘 

概要：KFe2As2 単結晶のドハース＝ファンアルフェン効果、角度依存磁気抵抗振動、サイクロトロ

ン共鳴の測定を行い、そのフェルミ面が局所密度近似のバンド計算の予想と異なり、また質量増

強も大きく、電子相関が重要であることを示した。 

 

③EuFe2As2の圧力誘起バルク超伝導の確証と詳細な高圧相図の決定 

概要：EuFe2As2の圧力誘起超伝導がバルクであり、かつEu2+の反強磁性と共存することを示し、

その詳細な高圧相図を決定した。さらに、上部臨界磁場を決定し、その解析から磁性超伝導体に

とって重要なパラーメータである局在磁気モーメントから伝導電子への交換磁場を見積もった。 

 

§§§§２．研究実施内容２．研究実施内容２．研究実施内容２．研究実施内容 

（１）BaFe2As2の SdH測定
18) 

 122系母物質 AFe2As2(A = Ca, Sr, Ba, Eu)は冷却により正方晶から斜方晶へ転移する。その

際、結晶は正方晶[110]または[1-10]方向に伸び（斜方晶 a 軸となる）、それと直交する方向には

縮む（斜方晶 b 軸となる）。単結晶試料をそのまま冷やすと、ある部分では正方晶[110]方向に伸

び、別の部分では正方晶[1-10]方向に伸び、結果として斜方晶では場所により a軸と b軸が入れ

替わったツインになり、斜方晶の面内の異方性が見えなくなってしまう。最近、あらかじめ単結晶試

料を正方晶[110]方向に圧縮あるいは伸

張して冷却すれば、斜方晶の a 軸 b 軸の

そろったデツインされた状態に出来ること

が報告された。 

 これまでに報告された AFe2As2 (A = Ca, 

Sr, Ba)の量子振動はすべてツインでの測

定 で あ っ た の で 、 今 回 デ ツ イ ン し た

BaFe2As2の SdH測定を行うことにした。 

 測定に用いた単結晶試料は産総研永崎

チームから提供されたもので、残留抵抗比

が 40-60とこれまでに例がない高品質のも

のである。α、γ、δの 3 ヶの周波数ブラ

ンチが観測され、a 軸と b 軸の異方性もは

 

ᅗ㸯㸸ᮏ◊✲࡛Ỵᐃࡓࡋ BaFe2As2ࡢᙉ☢ᛶ

ț㟁Ꮚ㠃ࠊȚ㠃࣮ࣝ࣍Șࠋ㠃࣑࢙ࣝࣇࡢ┦

 ࠋࡿ࡞ࡽ
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っきりと捉えられた。なお、以前報告のあったβ周波数ブランチはγの 2 倍高調波であることが明

らかになった。バンド計算との比較から決定されたフェルミ面を図１に示す。αホール面とγ、δ電

子面からなる。それぞれのキャリア数は基本単位格子あたりで 0.0235、0.0130、0.0116 と見積も

られ誤差範囲でキャリアの補償が成立する。多体効果による質量増強（１＋λ）はαホール面で

3.1、δ電子面で2.3であり、KFe2As2で見られる3-20に比べるとだいぶ小さい。電子比熱係数は

5.0 mJ/K2mol-fu と見積もられ文献値 5.1mJ/K2mol-fu（C. R. Rotundu et al., Phys. Rev. B 

82828282, 144525 (2010)）と良い一致を示す。 

 得られたフェルミ面をこれまでの ARPES の報告と比較すると、一定の一致はみられるが、

ARPES は現実よりも多くのフェルミ面のポケットを発見する傾向があるように思われる。また、電子

相関を DMFTで取り入れた計算の予想するフェルミ面（A. P. Yin et al., Nature Phys. 7777, 294 

(2011)）との一致は悪い。 

 局所密度近似のバンド計算で基本的にフェルミ面が説明でき、かつ質量増強も小さいことから、

この物質における電子相関の効果が限られたものであることがはっきりしたが、一方で、バンド計

算が反強磁性モーメントを過大に見積もる理由は不明である。 

 

（２）KFe2As2の dHvA測定
11)

、AMRO測定
12)

、サイクロトロン共鳴
17) 

  BaFe2As2 で観測されたのは磁気秩序により分断された小さなフェルミ面であるが、二元系

(Ba1-xKx)Fe2As2 のホール過剰側のエンドメンバーである KFe2As2 （Tc〜3 K）は磁気・構造転

移を起こさず、大きなフェルミ面が観測できるはずである。そこで、産総研永崎チームにより合成さ

れた高品質単結晶（残留抵抗比〜６００）を用いて、dHvAおよび AMRO測定を試みた。 

 図２に観測された dHvA 振動の一例を示す。3 種類のシリンダー状フェルミ面ε、α、ζが観測

され、ARPES の結果と対応づけられ

た。しかしながら、観測されたフェルミ

面の大きさはバンド計算の予想と顕著

に異なる。また、電子の有効質量は自

由電子の 6 から 18 倍とかなり重く、バ

ンド質量に対する質量増強因子はα、

ζで３から７倍に達する。これらの結果

は、この物質の電子状態における電子

相関の重要性を示している。バンド計

算のフェルミ面の大きさが実験とあわ

ないのは、バンド計算の Fe 3d電子の

結晶場分裂が正しくないためと思われ

る。 

 図３に観測された AMRO の一例を

示す。α、及び、恐らくζフェルミ面に

 

図２：KFe2As2 の dHvA 振動（挿入図）とフーリエ変

換。ε、α、ζの 3 ヶの周波数ペアが観測され、それ

ぞれがシリンダー状フェルミ面に対応する。なお、

Cu(N)とマークされた周波数はピックアップコイルの

銅線によるもの。 
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対応づけられる振動が同定できた。様々な方

位角での測定から、これらのフェルミ面の面内

形状が、各辺が<110>に平行な四角に丸みをつけたようなものであることが明らかになった。 

 図 4 に観測されたサイクロトロン共鳴を示す。共鳴磁場の周波数依存性から有効質量は自由電

子の 3.4倍である。dHvA振動で観測されたα面を見ていると考えられるが、dHvA振動から求め

られた有効質量は自由電子の 6.3倍である。単一バンドの場合はKohnの定理により電子相関は

サイクロトロン共鳴に効かないが、今のように多バンド系の場合バンド間の電子間相互作用によっ

てサイクロトロン共鳴磁場は renormalize される。解析によれば、KFe2As2の場合、バンド内およ

びバンド間の電子間相互作用はいずれも質量増強に無視できない寄与をしていることが明らかに

なった。 

 

（３）EuFe2As2の高圧下物性測定
4, 6, 7, 16) 

 EuFe2As2 については、本研究開始後すぐに静水圧性の良い高圧力下で１００％のシールディ

ングとゼロ抵抗を観測し圧力誘起超伝導がバルクであることを確証した。さらに、Eu2+モーメントの

反強磁性との共存も明らかにした。その後も引き続き高圧下での電気抵抗、磁気抵抗、ホール効

果測定を詳細に実施した。なお、試料は物材機構鈴木博之氏より提供された高品質単結晶を用

いている。 

 図５に最終的に確定した静水圧下での圧力相図を示す。バルク超伝導は磁気・構造相転移が

消失する約 25 kbarから約 30 kbar までの極めて限られた圧力域でのみ発現する。超伝導転移

 

図３：KFe2As2の AMROの測定例。c軸方向

の電気抵抗を磁場方位の極角θの関数とし

て測定する。たとえば、±50˚、70˚付近に見え

る構造は磁場強度によらないため AMRO に

よるものである。θの 2階微分を取ることでより

多くの構造が明らかになる。 

 
図４：KFe2As2 のサイクロトロン共鳴。空洞共

振器を透過してきたマイクロ波強度を磁場の

関数として示す。マイクロ波周波数により約６

から１０Tに見える凹みが共鳴。 
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温度 Tcは約 30 Kで圧力依存性はあま

り顕著でない。一方、固体圧力媒体を

使用してあえて印加圧力の静水圧性を

低下させた実験ではバルク超伝導は発

現せず、静水圧性が重要なファクター

であることが明らかになった。Eu2+モー

メントの反強磁性転移温度TNは図の圧

力域でほぼ変わらず約 20 Kで、この温

度以下でバルク超伝導と共存する。 

 バルク超伝導相の周縁の圧力では、

冷却とともに Tc 以下で一度ゼロ抵抗が

実現した後、Eu2+モーメントの反強磁性

転移温度 TN近傍で再び有限の抵抗が

観測され、更に低温でゼロ抵抗に戻るリ

エントラント的振る舞いが見られた。 

 図６に超伝導最適圧力約 25 kbar にお

ける ab 面内の上部臨界磁場の温度依存

性を示す。20 K付近で上に折れ曲がる特

異な温度依存性が見られる。実線は伝導

電子に対する Eu2+モーメントからの交換

磁場を考慮に入れた多重対破壊モデル

による計算である。この計算では実測の Tc

を用いた。20 K 付近の折れ曲がりが再現

され実験結果の定性的特徴はよく捉えら

れている。しかし、Tc から TN（Eu2+モーメ

ントの反強磁性秩序温度）近傍での定量

的一致は悪い。Eu2+モーメントは最終的

には TNで c 軸方向に反強磁性的に秩序

するものの、Eu2+モーメント間の支配的な相互作用は ab 面内の強磁性相互作用であり、T→TN

で Eu2+モーメントの強磁性的揺らぎが発達する。このため、常磁性状態を前提にする理論の予想

よりも強く超伝導が抑制され上のような不一致が生じていると思われる。この問題を現象論的に回

避するために実測より低いTcを用いて実験結果をフィットしたのが点線である。（3種類のBc2の取

り方を試してある、挿入図参照）低温までの広い温度範囲で実験データをよく再現する。このフィッ

トからEu2+モーメントによる交換磁場の大きさは最大約75 Tと見積もられた。c軸方向の上部臨界

磁場についても同様な解析が可能であるが、最低温域の上部臨界磁場は T→0 で飽和せずほぼ

温度にリニアに増大する傾向を示し、他の鉄系超伝導体と同様多バンドの効果が現れているのか

 

図５：本研究で決定した EuFe2As2の高圧相図。 

 

ᅗ㸴㸸25 kbarࡿࡅ࠾ EuFe2As2ୖࡢ㒊⮫⏺

☢ሙࠋᤄධᅗ 3✀㢮ࡢ Bc2ࡾྲྀࡢ᪉ࠋࡍ♧ࢆ 
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もしれない。 

 

（４）KFe2As23)、LiFeAs13)の上部臨界磁場

測定 

 二つの stoichiometric な鉄系超伝導体

KFe2As2と LiFeAs について単結晶（前者

は Prof. Nan-Lin Wang, Institute of 

Physics, Chinese Academy of Sciences

のグループ、後者は東大物性研北川健太

郎氏による）を用いて上部臨界磁場 Bc2 を

低温まで測定した。図 7 に LiFeAs の測定

結果を示す。WHH 理論による解析では、

両物質ともｃ軸方向の上部臨界磁場が軌道

効果で決まっているのに対し、ab 面内の上

部臨界磁場はスピン常磁性効果で強く抑

制されていることがわかった。このため上部

臨界磁場の異方性 Bc2ab/Bc2cは T→0 で減少する。殊に LiFeAs の場合は T→0 で 1.7 となり、

かなり等方的である。 

 

（当面公開は考えていない）＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊ 

（５）反強磁性量子相転移前後の電子状態解明への第一歩 

 本研究計画提案時の最大の売りは、圧力をパラメーターとして量子振動計測により、反強磁性

状態からそれが消失し超伝導が発現するまでの

電子状態の変化を連続的に明らかにすることで

あった。残念ながらこの目標は未だ達成されて

いないが、この方向への重要な一歩は踏み出し

ている。 

 一 つ に は 、 反 強 磁 性 消 失 以 上 の 高 圧 で

EuFe2As2の dHvA 振動の観測に成功したこと

である（図 8）。まだ一圧力点のみで信号も小さ

いが、現在物材機構鈴木博之氏が更なる高品

質試料の作成に取り組まれており、それにより当

初の目標が達成できると期待している。 

 二 つ 目 は 、 混 晶 の (Ba0.07K0.93)Fe2As2 の

dHvA 振動の観測に成功したことである。混晶

は、化学的にも構造的にも乱れが導入され電子

 

図７：LiFeAs の上部臨界磁場。挿入図は異方

性の温度変化。 

 

図 8：（非公開）約 30 kbar (> Pc)における

EuFe2As2の dHvA 振動のフーリエ変換。

T = 0.09 Kでは約 1000 T付近に dHvA

振動によるとみられるピークがある。その強

度は、温度上昇に伴い減少する。 
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の散乱時間が短くなり量子振動観測は一般に困難であるが、今回測定した産総研永崎チームの

試料は例外的に高品質であるようだ。今後、永崎チームの(Ba1-xKx)Fe2As2 混晶試料について、

x=0と x=1の両側から最適ドープ方向へ向かって測定を試みたい。x=0から 1まですべての量子

振動計測が可能とは思えないが、x=0 からの測定では反強磁性の抑制に伴う電子状態の変化が、

x=1 からの測定では nodal な x=1 (KFe2As2)から full gap の最適ドープへの電子状態の変化

が、明らかに出来るものと期待している。 

＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊＊ 
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永崎チーム合成の高品質 BaFe2As2単結晶をデツインして Shbunikov-de Haas 振動の測定を

行い、反強磁性状態のフェルミ面を完全に決定した。局所密度近似のバンド計算は反強磁性モ

ーメントを過大に見積もるにもかかわらず、フェルミ面を基本的に正しく与えることが明らかになっ

た。 

    

（４－（４－（４－（４－２２２２））））    特許出願特許出願特許出願特許出願     

TRIP 研究期間累積件数（国内 ０件、海外 ０件） 

 

§§§§５５５５．．．．結び結び結び結び        

（（（（５５５５－－－－１１１１））））    研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開研究成果の意義、今後の展開    

    研究成果のポイントは二つ。一つは (Ba1-xKx)Fe2As2 系の両エンドメンバーBaFe2As2 と

KFe2As2 の量子振動測定に成功し、電子状態に対する電子相関の影響が二つの物質でかなり

異なることを見だしたこと。BaFe2As2 のフェルミ面は局所密度近似のバンド計算で基本的に理解

でき、電子相関による質量増強もせいぜい2−3倍である。一方、KFe2As2のフェルミ面はバンド計

算の予想と顕著に食い違い、恐らく Fe 3d の結晶場分裂が計算と実際で違うと推定される。また、

質量増強も観測された主要フェルミ面で 3−7 倍と強い電子相関を裏付ける。鉄系超伝導体にお
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ける電子相関の重要性は物質ごとにかなり異なり、個別の物質に即した丁寧な研究が必要である

ことを示している。二つ目は、EuFe2As2 の圧力誘起バルク超伝導を確証しその詳細な相図を決

定したこと。122 系の圧力誘起超伝導については、わずかな抵抗の落ちをもって超伝導と断定す

るずさんな論文が散見される中、当初から圧力の静水圧性に注意して精密な実験を行い信頼性

の高いデータを示した自負している。必然的に乱れを伴うドーピングと異なり圧力はクリーンなチュ

ーニング法であり鉄系超伝導の本質を解明するのに重要な役割を果たしうる。そのための基礎と

なるデータを示した。 

 今後の展開としては、圧力、組成等をパラメーターとして、反強磁性状態から、それが消失し超

伝導が発現するまでの電子状態の変化を、量子振動測定を通じて連続的に明らかにすることであ

る。そのような研究は、超伝導発現前後での電子相関の影響の変化や軌道秩序の問題の解明に

寄与するのみならず、鉄の反強磁性と超伝導の競合・共存の興味深い問題にフェルミ面の立場か

ら貢献しうる（果たして小さいフェルミ面でも超伝導になるのか？）と期待している。 

    

（（（（５５５５－－－－２２２２））））    その他その他その他その他     

研究費の繰り越しが可能な点が大変良かった。 


