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1 背景
鉄系超伝導体は 2006年に発見された非従来型超伝導体の 1つである. 常圧下では銅酸化物系に次いで高い
超伝導転移温度 (Tc) を示し, また (電子) ネマティック秩序と呼ばれる電子応答が異方的な状態を示すなど
他の非従来型超伝導体の研究にとっても重要な性質を示すことから, その超伝導発現機構の解明のために精
力的な研究が行われている. 典型的な鉄系超伝導体の母物質である BaFe2As2 は, 電子ドープやホールドー
プ等で超伝導性を示し, 低ドープ領域では B2g の対称性をもつネマティック秩序を示す. 一方で, 電子相関の
増大が考えられるホールドープ系 Ba1−xAxFe2As2 (A = K, Rb, Cs) では, x = 1のエンド物質で B1g の対
称性をもつネマティック揺らぎが報告されている [1, 2]. さらに 0 < x < 1の過剰ドープ領域では, 弾性抵抗
率測定におけるネマティック感受率の対称性から, B2g, B1g とは異なる非 Ising的なネマティック揺らぎを
示す新奇ネマティック秩序 (XYネマティック) の実現が示唆されている [3]. これらのホールドープ系では,
ネマティックな対称性とは異なる等方的な A1g の感受率の増大も報告されており [4], 電子相関や超伝導との
関連からも新奇ネマティック秩序の性質のさらなる研究が求められている.
本研究ではホールドープ系 Ba1−xAxFe2As2 の中でも特に Ba1−xRbxFe2As2 を対象に, ポンププローブ
分光を用いてその新奇ネマティック秩序と超伝導秩序の相関を探ることを目指した. ポンププローブ分光は
ポンプ光により系を励起し, プローブ光によりその励起および緩和のダイナミクスを測定する手法であり, さ
まざまなエネルギーを持つ複数の秩序を (時に選択的に) 励起し, またその励起状態が基底状態や準安定状態
に緩和する様子を異なる時定数によって分離して観測することができる. ポンププローブ分光法を用いた鉄
系超伝導体におけるネマティック秩序の研究としては, 電子ドープ系において先行研究がある [5, 6]. 特に先
行研究 [6]においては, ネマティック転移温度 (Tnem) 以下の温度領域で観測されたポンプ光によって誘起さ
れたプローブ光の反射率変化 (ポンププローブ信号) の符号が T ∼ Tc を境に変化することが報告され, 超伝
導転移によるネマティック秩序変数の抑制が示唆されている.
なお当初本研究では, テラヘルツ (THz) 波と呼ばれる超伝導ギャップエネルギーと同程度の光子エネ
ルギー (∼ 数 meV) を持つ光を用いて, Ba1−xRbxFe2As2 の超伝導秩序変数の対称性とそのネマティック
秩序の相関を明らかにすることを目指していた [7, 8]. しかし実際に THz 波を用いた測定を行ったとこ
ろ, 観測された信号が先行研究から見積もられたものよりも 1 桁程度小さく, 当初目的としていた超伝導秩
序変数の対称性を議論することが出来なかった. そのため方針を変更し, ポンププローブ分光法を用いて
Ba1−xRbxFe2As2 におけるネマティック秩序と超伝導秩序が競合もしくは共存関係にあるかといった秩序間
の相関を明らかにすることを目指した.
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組成 a (Å) c (Å) Tc (K) Tnem (K)
0.19 3.9436 13.218 15.6 101.5
0.67 3.8962 13.938 15 -
0.87 3.8762 14.239 6.2 40

表 1. 試料の組成と各特性.

2 実験手法
まずセルフフラックス法により Ba1−xRbxFe2As2 単結晶の育成を行った. セルフフラックス法とは, プリ
カーサのうちの 1 つを高温で融解させ他のプリカーサの溶剤 (フラックス) とする手法である. ここではフ
ラックスとして FeAs, プリカーサとして BaAsおよび RbAsを用い, 先行研究 [3]をもとにこれらの混合比
を変化させて各組成の単結晶の合成を行った.
その後, 合成した試料について X線回折測定による軸長および軸方位の測定を行い, さらに電気抵抗率測
定により Tc を評価した. Ba1−xRbxFe2As2 の軸長は Vegard 則に従って線形に変化するため [9], 得られ
た a 軸長から試料の組成 x を決定した1. 測定した試料の軸長および Tc, Tnem を表 1 にまとめる. 図 1b
に Ba1−xRbxFe2As2 の相図を示した通り, 本研究で用いた 3 つの試料はそれぞれ組成 x = 0.19 が B2g ネ
マティック, 組成 x = 0.87 が B1g ネマティック秩序を示し, また組成 x = 0.67 においては XY 的なネマ
ティック揺らぎが観測されている [3].
この 3種類の組成の Ba1−xRbxFe2As2 単結晶について, 可視光ポンプ-近赤外光プローブ分光法を行い, 可
視光パルス照射による過渡的な反射率変化の時間発展を測定した. 市販の Ti:sapphire再生増幅器レーザー
(Coherent社製 Libra) から取り出した波長 800 nm (= 1.55 eV) の超短パルス (パルス幅 100 fs) をプローブ
光とし, その 2倍波 (波長 400 nm = 3.10 eV) をポンプ光とした. ポンプ光およびプローブ光のスポットサイ
ズは, x = 0.19試料の測定においてはそれぞれ直径 112 µm, 11 µm であり, x = 0.67および 0.87試料の測
定においては 123 µm, 62 µm であった. またポンプ光のエネルギー密度は x = 0.19試料の測定においては
260 µJ/cm2, x = 0.67および 0.87試料の測定においては 100 µJ/cm2 とした.

Ba1−xRbxFe2As2 が複数の対称性成分の励起チャンネルを持つことに由来して, 測定で得られる反射率変
化はポンプ光とプローブ光の偏光方向に依存することが期待される. 具体的には, ポンプ光とプローブ光をそ
の ab面にたいして垂直に入射させた場合には, その反射率変化∆R/Rは

∆R

R
(θpump, θprobe) ∝ χ

(3)
A1g

+ χ
(3)
B2g

sin 2θpump sin 2θprobe + χ
(3)
B1g

cos 2θpump cos 2θprobe (1)

と分解することができる [12]. ここで χ
(3)
A1g

, χ
(3)
B2g

, χ
(3)
B1g
はそれぞれ 3 次の非線形感受率のうち A1g, B2g,

B1g 対称性をもつ項であり, θpump および θprobe はポンプ光およびプローブ光の偏光が結晶の a軸となす角
である (図 1a参照). これら複数の対称性成分を分解して測定するため, ポンプ光とプローブ光の光路にそれ
ぞれの波長に対応する半波長板を挿入し, ポンプ光とプローブ光の偏光を変えて反射率変化の測定を行った.

3 結果と考察
典型的な実験結果として, 図 2に Ba1−xRbxFe2As2 (x = 0.19) 試料における反射率変化のダイナミクス
と, それを式 (1)に基づいて A1g, B2g, および B1g の各対称性を持つ非線形感受率のダイナミクスに分解し
た結果を示す. 図 2に見られるように, 非線形感受率のダイナミクスは可視光照射後 1 psのスケールで減衰
する早い成分と, それに続いて数 10 ps以上残る遅い成分からなり, これはいずれの組成, いずれの温度にお

1 BaFe2As2, RbFe2As2 の a軸長としてはそれぞれ 3.9625, 3.863 Åを用いた [10, 11].
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図 1. a: Ba1−xRbxFe2As2 の結晶構造 (青丸: Fe, 赤丸: As, 緑丸: Baもしくは Rbで, 紙面に対して奥側もしくは手
前側に位置) と反射率変化測定におけるポンプ光・プローブ光の偏光配置. b: Ba1−xRbxFe2As2 の相図 [3]. 測定に用
いた 3 つの組成を黒矢印で示した. c: Ba1−xRbxFe2As2 の反射率変化に現れる 3 つの対称性成分. それぞれの対称性
の反射率変化をもたらす原因の 1つとして, それぞれの対称性を持つ結晶の歪みを示した.

いても同様であった. 1 ps スケールの早い成分は電子格子相互作用を通じた電子系から格子系へのエネル
ギーの緩和に対応し, 遅い成分は格子系から熱浴へのエネルギーの放出に対応すると考えられるが, 両者共に
ネマティック秩序の光励起ダイナミクスを反映すると考えられる. 特に数 ps程度で緩和する早い成分にはネ
マティック秩序に由来する成分が顕著に現れることが知られており [5], 各組成・各温度において非線形感受
率の大きさを抽出することで図 3に示す温度依存性を得た2.

3.1 組成 x = 0.19の結果
まず B2g ネマティックを示す組成 x = 0.19においては, 図 3aに示したように, χ

(3)
A1g
に T < Tnem で立ち

上がる, ネマティック秩序の光励起ダイナミクスに対応するポンププローブ信号が観測された. さらに B2g

ネマティック秩序の光励起ダイナミクスが主要な寄与を与えると予想される B2g チャンネル χ
(3)
B2g
において

は, T > Tc でおおよそ一定であった信号が T < Tc で減少に転じる振る舞いが観測され, これは先行研究 [6]
で見られたのと同様の, 超伝導転移によるネマティック秩序変数の減少, すなわち超伝導とネマティック秩序
の競合を反映していると考えられる. なお今回得られたポンププローブ信号は, 全ての対称性成分において
T > Tnem であってもノンゼロであった. これはポンプ光の強度が数百 µJ/cm2 程度と先行研究における励
起強度よりもおよそ 1桁強いために, ネマティック秩序の光励起ダイナミクス以外の信号, たとえばキャリア
のバンド間遷移などの信号も捉えてしまったからであると考えられる.

2 非線形感受率のダイナミクスの大きさは, 遅い成分についてはダイナミクスの 10-15 ps を平均し, 早い成分についてはダイナミ
クスの 0-1 psを平均したものから遅い成分の大きさを差し引くことによって抽出した.
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図 2. a: 25 Kにおいて測定した, Ba1−xRbxFe2As2 (x = 0.19) の反射率変化のダイナミクス. ポンプ光およびプロー
ブ光の偏光が結晶軸となす角をそれぞれ変えて測定した. b: 式 (1)に基づいて a の結果を A1g, B2g, および B1g 対称
性を持つ非線形感受率のダイナミクスに分解したもの.

図 3. 非線形感受率の温度依存性. a: x = 0.19, b: x = 0.67, そして c: x = 0.87. ただし x = 0.19, 0.87においてはダ
イナミクスの早い成分を, x = 0.67においては遅い成分を示した. なお垂直の線は Tc = 15.6 Kおよび Tnem = 101.5 K
(x = 0.19), Tc = 15.0 K (x = 0.67), また Tc = 6.2 Kおよび Tnem = 40 K (x = 0.87) を表し, 誤差棒は標準偏差を表
す. 実線はアイガイド.

3.2 組成 x = 0.67の結果
導入でも述べたが, 組成 x = 0.67は長距離ネマティック秩序を示さず, XYネマティック揺らぎと呼ばれ
る非 Ising 的な短距離ネマティック揺らぎを示すと考えられる [3]. そのため単純には B2g チャンネルおよ
び B1g チャンネルのポンププローブ信号は温度に依存しないと予想されるが, 実際には B1g チャンネルにお
いて T < Tc を境にノンゼロとなる信号が観測された (図 3b下段). また B1g チャンネルとは対照的に B2g

チャンネルの信号は全温度にわたってノイズレベルでゼロであった. この結果は T < Tc においては B2g 的
な状態より B1g ネマティック的な状態の方が好まれるということを示唆している. 直流弾性抵抗測定の結
果からは常伝導相においてはネマティック感受率が低温に向けて発散する Curie-Weiss的な振る舞いが B2g

チャンネルと B1g チャンネルの両方において確認されており, これが XYネマティック揺らぎとされている
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が [3], 直流抵抗測定では原理的に常伝導相における性質しか測定できないため, T > Tc の結果と, 今回の測
定で得られた T < Tc で B1g ネマティック相が選択的に実現する可能性は矛盾するものではない. すなわち,
T > Tc では短距離的に (ネマティックの向きが特定方向を向かない) XYネマティック状態が実現している
が, 超伝導転移に伴って B1g ネマティック相が成長している可能性がある.

3.3 組成 x = 0.87の結果
組成 x = 0.87 においては, ネマティックの向きが B2g ネマティック相のそれから 45° 傾いた, B1g ネマ
ティック秩序 [3] に由来する信号が B1g チャンネルに T < Tnem の温度領域で見られるとの予想に対して,
T > Tc でほとんどゼロだった B1g チャンネルの信号が T < Tc でノンゼロに転じる振る舞いが見られた
(図 3c下段). B1g チャンネルの信号が Tc < T < Tnem の温度領域で観測されなかったことについては, そ
の原因の 1 つとしてネマティックドメインの大きさの問題が考えられる. ネマティック相においてはネマ
ティックの向きが a軸方向となるドメインと b軸方向となるドメインが双晶として存在する. 本測定におい
てはプローブ光のスポットサイズは直径 62 µmであったため, B1g ネマティック相の平均的なドメインサイ
ズがこれよりも小さい場合には, 双晶からのポンププローブ信号が打ち消しあってしまう. 実際 BaFe2As2 系
の B2g ネマティック相の典型的なドメインサイズは 10-100 µm程度であり [6, 13, 14], B1g ネマティック相
のドメインサイズが今回の測定のプローブ光のスポットサイズより小さいことはこれらの結果と矛盾しない.
対して T < Tc においては, B1g チャンネルのポンププローブ信号が明瞭に観測された. この結果は,

T < Tc において超伝導秩序の発現によりネマティック秩序が増強したか, もしくは先に述べた双晶に由来
する信号の打ち消しあいが解消されたことを示唆している. 前者に関しては, B1g ネマティック秩序が現れ
る x > 0.8の領域で Tc が減少する振る舞いが見られており [3], この系でも従来から提唱されている超伝導
秩序とネマティック秩序の競合が示唆されている. しかし最近では鉄系超伝導体においてネマティック揺ら
ぎによる Tc の増強も提案されており [15], 超伝導転移によって B1g ネマティック秩序が増強される可能性
も否定できない. 一方, 後者は超伝導転移に伴ってドメインのサイズが大きくなることを意味する. B2g ネマ
ティック相における先行研究ではドメインサイズのこのような振る舞いは観測されていないが, 超伝導転移
に伴い出現する巨視的波動関数の B1g 成分はネマティック相の向きと結合していると考えられるため, この
結合が強い場合には超伝導転移に伴うドメインの再形成やそれに伴うドメインサイズの増加が起こる可能性
がある. 超伝導転移に伴うドメインの再形成は組成 x = 0.67の結果でも示唆されており, Ba1−xRbxFe2As2

系の新奇ネマティック相において広く見られる可能性がある.

4 総括
本研究では新奇ネマティック秩序を示す鉄系超伝導体 Ba1−xRbxFe2As2 において, 超伝導秩序とネマ
ティック秩序の相関をポンププローブ分光を用いて調べた. セルフフラックス法を用いて合成した 3種類の
異なるネマティック秩序を示す試料に対して測定を行い, 鉄系超伝導体に一般的に見られる B2g ネマティッ
ク相を示す組成 x = 0.19 においては超伝導転移に伴うネマティック秩序変数の抑制を観測した. 一方 B2g

ネマティック相とはネマティックの向きが 45°異なる B1g ネマティック秩序を示す組成 x = 0.87や, ネマ
ティックの向きが特定方向を向かない XYネマティック揺らぎを示す x = 0.67の試料においては, 超伝導転
移に伴い B1g チャンネルの信号が光励起によって発現することを明らかにした. この結果は, 過剰にホール
ドープした Ba1−xRbxFe2As2 系の常伝導状態では, 不足ドープ領域で広く見られる B2g ネマティック秩序
と異なった電子ネマティック状態が見られるというだけでなく, 超伝導転移に伴って B1g ネマティック秩序
が成長し, 超伝導相と共存している可能性を示唆している.
超伝導相・常伝導相を問わず, ネマティック秩序の観測においては (角度分解) 光電子分光などの手法が強
力である. たとえば先行研究 [14]においてはレーザーベースの光電子顕微鏡を用いることで, 鉄系超伝導体
における通常のネマティックドメインサイズ (∼ 100 µm) より遥かに小さい 0.5 µm オーダーのネマティッ
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ク波を観測している. この手法を用いれば, 本研究で示唆された超伝導転移に伴うネマティックドメインの変
化などを捉えられる可能性がある. また本研究においては T > Tnem でもポンププローブ信号が観測され, ネ
マティック秩序の光励起ダイナミクスとそれ以外の応答を分離できないケースがあった. また組成 x = 0.87
では逆に, おそらくスポットサイズとドメインサイズが同程度であったために, Tc < T < Tnem でネマティッ
ク秩序に由来する信号が観測されなかった. この問題を解決するには, 高繰り返しでかつ安定性の高いレー
ザー発振器を用いて, 低励起強度・小さいスポットサイズの条件で同様の測定を行うことが有効であると考
えられる.
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