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研究成果の概要（和文）：複数の測定プローブを相補的に用いることで、梯子型鉄系化合物の電子物性を解明し
た。鉄の3d電子は、低次元性・多軌道性・強相関電子効果が協奏するために、多彩な磁気秩序/軌道秩序を示す
ことが分かった。ストライプ型磁気秩序/フェロ型軌道秩序の揺らぎは超伝導発現の源となる一方で、ブロック
型磁気秩序/プロペラ型軌道秩序はマルチフェロイクス現象を示すことが分かった。

研究成果の概要（英文）：By using several complementary experimental probes, we have elucidated the 
electronic properties of iron-based ladder compounds. It is found that the 3d electrons of Fr irons 
exhibit a variety of magnetic and orbital orders due to the low dimensionality, multi-orbital 
nature, and strongly correlated electron effects. Fluctuations of the stripe-type magnetic 
order/ferro-type orbital order is responsible for the formation of superconductivity, while 
block-type magnetic order/propeller- type orbital order shows the multiferroic phenomena.

研究分野： 物性物理

キーワード： 強相関電子系　鉄系超伝導　マルチフェロイクス　軌道秩序　梯子格子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超伝導やマルチフェロイクスを示す材料は、次世代エレクトロニスで使用されるデバイスの基盤材料として有望
である。本研究を通して、超伝導やマルチフェロイクスが発現する微視的機構が電子論的に解明されたことは意
義深く、将来、より高温で動作するデバイス・より高い機能を有するデバイスを作成することに繋がる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
鉄系超伝導体は、エキゾチック超伝導という観点から重要な物質群である。鉄の 3d 電子間に

は大きなクーロン相互作用が働いており、常伝導状態において、相互作用の衣を纏った準粒子が 
形成されている。これらの準粒子は、スピン揺らぎ・軌道揺らぎを媒介とすることで、超伝導転
移温度以下でクーパーペアを形成する。これまでに多数の鉄系超伝導ファミリーが知られてい
るが、それらの物質においては鉄が正方格子を組んでいるという共通点があった。その唯一の例
外となるのが、梯子型鉄系化合物 BaFe2X3 (X = S, Se)のファミリーである。梯子型鉄系化合物
は、常圧でストライプ型/ブロック型磁気秩序を示すモット絶縁体である。圧力を印加すると、
10 GPa 付近でモット転移を示し、それと同時に超伝導（超伝導転移温度 Tc = 24 K）が発現す
る。こうしたユニークな特徴を有する梯子型鉄系化合物について、軌道の自由度も含めて電子状
態をより詳細に調べることで、鉄系超伝導発現機構に関して新たな知見を得ることができる。ま
た、梯子型鉄系化合物においてマルチフェロイクスが発現するとの理論的予言がなされており、
その実証を通して超伝導を超えた新奇電子相を開拓することが期待されている。 
 
２．研究の目的 
本研究課題の目的は、梯子型鉄系化合物における軌道の自由度が電子状態形成に果たす役割

を明らかにし、超伝導発現機構に関する知見を得るとともに、マルチフェロイクスなどの新奇物
性を開拓することである。特に、以下の三つの観点に着目した。 

 
(1) BaFe2S3/BaFe2Se3の 200 /400 K に存在する構造相転移を、軌道自由度の観点から解明す

る。特に、BaFe2Se3については、軌道秩序誘起マルチフェロイクスの可能性を追求する。 
(2) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3 の常圧下における電子相図を描くことで、磁気秩序と軌道秩序の

相関を解明する。 
(3) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3 の圧力下における電子相図を描くことで、磁気秩序と軌道秩序が

超伝導発現に果たす役割を解明する。 
 
３．研究の方法 
(1) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3の合成 

BaFe2S3と BaFe2Se3の固溶体 BaFe2(S1-xSex)3を、固相反応法により合成した。結晶構造を
粉末Ｘ線回折により、組成を SEM-EDX により評価した。得られた試料の電気抵抗率・磁化
率・中性子回折・反射率を評価することで、組成の関数として電荷ギャップ・磁気転移温度・
構造相転移温度をプロットし電子相図を作成した。さらに、軌道秩序に伴い生じる微小 
なフェルミ面の変化を検出するために、磁気抵抗効果の磁場方位依存性を測定した。 
 

(2) 圧力下の物性測定 
固溶体 BaFe2(S1-xSex)3に対して、圧力下の電気抵抗率を測定した。ピストンシリンダー型高
圧発生装置とダイアモンドアンビルセル型高圧発生装置を相補的に用いることで、15 GPa
までの圧力領域で電気抵抗率を精密に測定した。 
 

(3) 非線形光学効果の測定 
マルチフェロイクス特性を示すことが理論
的に指摘されている梯子型鉄系化合物
BaFe2Se3 を対象に、チタンサファイアレー
ザーを用いた非線形光学応答の測定を実施
した。第二高調波発生テンソルを考察するこ
とで、空間反転対称性の破れの有無および磁
気点群を決定した。 

 
４．研究成果 
(1) BaFe2S3における軌道秩序の解明[1] 

梯子型鉄系化合物 BaFe2S3 における磁気抵
抗効果の磁場方位依存性は、構造相転移が生
じると考えられてきた 200 K付近において、
質的な変化を示すことを見出した。様々な実
験配置における磁気抵抗効果の詳細な解析
を通して、200 K においてフェロ型軌道秩序
が生じていることを結論した。この軌道秩序
は、120 K より低温で生じるストライプ型磁
気秩序の安定化に関わっていると考えられ
る。 
 

図 1. BaFe2Se3の、(a)電気抵抗率、(b)磁
化率、(c)第二高調波発生の温度依存性. 



(2) BaFe2Se3におけるマルチフェロイクスの実証[2] 
梯子型鉄系化合物 BaFe2Se3において、400 K 以下で光の第二高調波が発生することを発見
した（図 1）。その偏光依存性の詳細な解析を通して、400 K で高温の Pnma から低温の
Pmn21 へ結晶構造の対称性が低下していることを明らかにした。これは空間反転対称性の
破れを伴う相転移であり、微視的にはプロペラ型軌道秩序に起因していると考えられる。こ
の軌道秩序は、250 K より低温で生じるブロック型磁気秩序の安定化に関わっていると考
えられる。つまり、新しいタイプのマルチフェロイクス現象と位置付けることができる。 
 

(3) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3の常圧下における電子相図の解明[3] 
図 2 に、固溶体 BaFe2(S1-xSex)3 に対する様々な物性測定により得られた電子相図を示す。
組成 x =  0.23 付近で、低温の磁気構造がストライプ型磁気秩序からブロック型磁気秩序
に転移することが分かる。ストライプ型・ブロック型磁気秩序における磁気モーメントの大
きさは、反強磁性転移温度とおよそ線形の関係があることが分かった。これは単純な局在磁
性の平均場近似では理解できない現象であり、系の遍歴性や低次元性あるいは次近接相互
作用が重要であることを示唆して
いる。軌道秩序の転移温度は、反強
磁性転移温度と同様の組成依存性
を示しており、x = 0.23 付近でフ
ェロ型軌道秩序からプロペラ型軌
道秩序に転移していると理解され
る。これらのことから、スピンと軌
道の自由度が密接に結びついてい
ることが分かる。また、電荷ダイナ
ミクスは、x = 0.23 付近でコヒー
レントなものからインコヒーレン
トなものへ変化することが判明し
た。これは、軌道自由度が電子状態
形成に深く関わっていることを意
味している。 
 

(4) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3の圧力下における電子相図の解明 
図 3 に、固溶体 BaFe2(S1-xSex)3 に対する系統的な圧力
下電気抵抗率の測定により得た電子相図を示す。組成 x 
= 0 に相当する BaFe2S3では、圧力を印加することに伴
い、常圧でみられたストライプ型磁気秩序/フェロ型軌
道秩序がより安定化される。一方で、x = 0.25 では、0.5 
GPa 程度の圧力を印加することで、常圧でみられたブ
ロック型磁気秩序/プロペラ型軌道秩序がストライプ型
磁気秩序/フェロ型軌道秩序にスイッチする。わずか 0.5 
GPa 程度の圧力下における軌道スイッチ現象は類例が
なく、興味深い現象である。さらに、x =1.0 に相当する
BaFe2Se3でも、高圧下で磁気秩序/軌道秩序のスイッチ
現象が生じることを見出した。以上のことから、梯子型
鉄系化合物において 10 GPa 級の圧力で発現する超伝
導はストライプ型磁気秩序/フェロ型軌道秩序に隣接し
ており、超伝導を媒介しているのはこれらの磁気揺ら
ぎ/軌道揺らぎであることが結論された。これにより、
梯子型鉄系化合物における超伝導発現機構に制限を与
えることができた。 
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図 2. BaFe2(S1-xSex)3の電子相図. 

図 3. BaFe2(S1-xSex)3の圧力下
電子相図. 
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