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研究成果の概要（和文）：本研究では極性構造を持つ鉄系梯子化合物BaFe2Se3の圧力誘起超伝導相に着目して，
圧力下電気抵抗・圧力下磁気輸送特性を行った．その結果，軌道秩序に起因した極性構造が4 GPa程度の圧力印
加によって抑制されること・圧力誘起超伝導相近傍のノーマル相においてホールドミナントな伝導を示すことを
明らかにした．また，類似物質であるBaFe2S3との混晶系であるBaFe2(S1-xSex)3に対して電気抵抗率・磁化・光
学伝導度・中性子回折の測定を行うことで，x = 0.23付近で軌道状態のフロップを生じることを明らかにした．
さらに，新たな物質系としてBaFe2(S1-xTex)3の合成に成功した．

研究成果の概要（英文）：In this study, we focused on the pressure-induced superconducting phase of 
BaFe2Se3, an iron-based ladder compound with a polar structure, and investigated the electrical 
resistivity and magnetotransport properties under pressure. We found that the polar structure caused
 by orbital ordering is suppressed by the application of pressure of about 4 GPa, and that the 
normal phase near the pressure-induced superconducting phase exhibits hole-dominant electronic 
conduction. In addition, we have measured the electrical resistivity, magnetization, optical 
conductivity, and neutron diffraction of BaFe2(S1-xSex)3, and found that an orbital state flop 
occurs around x = 0.23. Furthermore, we succeeded in synthesizing BaFe2(S1-xTex)3 as a new material 
system.

研究分野：強相関電子物性

キーワード： 鉄系超伝導　軌道秩序　ダイヤモンドアンビルセル

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
鉄系超伝導体においては電子相関効果と多軌道性が重要なキーワードと認識されている．一方で鉄系超伝導体の
母体は金属であるため，電子相関効果が超伝導相に与える影響は明らかでなかった．本研究で対象とする梯子型
鉄系化合物は結晶構造の低次元性に起因して母体がモット絶縁体である．本研究では圧力印加および組成制御を
通じたバンド幅制御によってモット絶縁体相から金属絶縁体転移・超伝導相へとアプローチすることで，鉄系超
伝導体の電子相図に対して電子相関効果が与える影響を調べた．その結果，より強相関側においては，直交した
軌道配列がより安定になることを明らかにした．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 鉄系超伝導体は、水素化物・銅酸化物超伝導体に次ぐ高温超伝導体であるということに加えて，
電子相関と多軌道性という観点から重要な物質群である．これまでに発見された鉄系超伝導体
は，例外なく鉄の二次元正方格子を有する金属であるため電子相関の効果があらわに見えてい
なかった．しかしながら本研究で対象とする擬一次元はしご格子を有する鉄系化合物AFe2X3  (A 
= Ba, Cs および X = S, Se, Te)は結晶構造の低次元性を反映して基底状態が反強磁性絶縁体であ
る．そのため，その基底状態の研究は鉄系超伝導体関連物質における軌道選択的強相関効果の研
究対象として非常に有力である．それに加えて，近年 BaFe2S3および BaFe2Se3が圧力下で超伝導
転移を示すことが実験的に報告された(H. Takahashi, et al., Nat. Mater 14, 1008 (2015).および J. Ying, 
et al., Phys. Rev. B 95, 241109(R) (2017).)．これによって多軌道強相関模型において反強磁性絶縁
体相から超伝導相をつなぐプラットフォームが実験的に得られたことになる．理論的には 6 電
子 5軌道のハバード模型を，平均場近似を用いて解析することで，電子相関 U，フント結合 JH，
バンド幅 Wの広いパラメータ領域での安定磁気構造が計算されている．その結果，電子相関を
大きくすることでストライプ型秩序からブロック型秩序への相転移が示されている (Q. Luo, et 
al., Phys. Rev. B 87, 024404 (2013).)．これはストライプ型反強磁性を示す BaFe2S3に比べて，ブロ
ック型反強磁性を示す BaFe2Se3 がより高い反強磁性転移温度を示す(強相関側)という実験結果
をうまく再現している．一方で，より強相関側に位置するはずの BaFe2Se3の方が圧力誘起超伝
導相への転移温度が低いなど，超伝導転移温度の決定因子は未だ不明である． 
そのような背景のもとで我々の注目した点は BaFe2Se3の示す低対称な磁気構造である．前述
の通り BaFe2Se3$はブロック型と呼ばれる↑↑↓↓の磁気構造をしていることが報告されている．こ
のような低対称な磁気構造は本来の結晶構造とは整合せず，格子の低対称化が生じているはず
である．実際に我々は光の第二高調波発生を測定することで，BaFe2Se3が軌道秩序に起因する極
性を示すことを明らかにした(TA, et al., Phys. Rev. B, 99, 241109(R) (2019).)．この結果は擬一次元
強誘電体の発見という観点だけでなく，Mott 転移近傍において生じることが報告されている圧
力誘起超伝導転移との関連から興味深い．しかしながら，圧力下で反強磁性転移および極性相転
移がどのように推移していくかについては実験的に全く未解明であり，圧力下電子相図を作成
した上で極性相転移と超伝導転移の関係を明らかにすることははしご型鉄系超伝導体の超伝導
特性の解明のために重要な課題である． 
 
 
２．研究の目的 
  本研究では極性の結晶構造を持つ擬一次元はしご型化合物 BaFe2Se3の極性と超伝導の関係性
を明らかにすることを目的とする． それに加えて，S/Se/Teの混晶系の開拓と圧力効果を網羅的
に実施することで，化学的圧力と物理的圧力の両面からバンド幅制御の効果を検証することを
目指す． 
 
 
３．研究の方法 
 目的の組成比に秤量した単体元素 Ba・Fe・S・Se・Teを真空中で 1100℃まで加熱し，徐冷す
ることで対象物質の単結晶を得た．得られた単結晶に対して電気抵抗率・磁化・反射率・粉末中
性子回折実験を行い，低エネルギーの電荷ダイナミクスや磁気構造の決定をおこなった．ダイヤ
モンドアンビルセル・ピストンシリンダー・キュービックアンビルセルを用いて発生させた圧力
下において電気抵抗率測定を測定することで，圧力誘起金属絶縁体転移・超伝導の観測を行った．
圧力セルを超伝導マグネットに挿入することで圧力下磁気抵抗効果・ホール効果の測定を行い，
超伝導相近傍のキャリアの特性を評価した． 
 
 
  



４．研究成果 
(1) BaFe2Se3の温度圧力相図の解明 
 図 1 に各圧力において測定した BaFe2Se3電気抵抗率の温
度依存性を示した．4.4 GPaにおいて 200 K付近に常圧下の
BaFe2S3の電気抵抗率の温度依存性と同様のハンプ状の異常
が観測されたことから，4 GPa付近で Cmcmへと構造相転移
および強軌道秩序が生じていることが示唆される．12 GPaに
おける測定結果では 10 K付近に超伝導転移を示唆する電気
抵抗率のドロップが観測された．以上の結果から，BaFe2Se3

における極性構造は圧力印加によって抑制され，金属絶縁体
転移および超伝導相近傍では非極性となっていることが明
らかになった．極性相で生じているスタッガードな軌道配列
は電気伝導性が悪いため，圧力印加によってより電気伝導性
の良い強軌道秩序相へと軌道状態がスイッチしたと解釈で
きる． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) BaFe2S3および BaFe2Se3の圧力誘起超伝導相近傍における磁気輸送特性 
  常圧下においては BaFe2S3が 120 Kにおいてストライプ型反強磁性秩序を示し，BaFe2Se3が

255 Kにおいてブロック型反強磁性を示す．秩序相における磁気モーメントはそれぞれ 1.2 Bお

よび 2.8 Bであり，反強磁性転移温度と磁気モーメントの大きさがよくスケールしていることが

わかる．これらの結果は BaFe2S3に比べて BaFe2Se3がより強相関

側に位置していることを示唆しているが，圧力印加によって生じ

る Tcは 24 Kおよび 11 Kであることから，Tcの決定因子は未だ明

らかでない． そこで超伝導相近傍のノーマル相の電子状態を調べ
ることを目的として，BaFe2X3 (X = S, Se)の圧力下磁気輸送特性の
測定を行なった． 
図 2に 10.6 GPaにおける BaFe2S3の(a) 磁気抵抗効果と(b) ホール
抵抗率の磁場依存性を示した．10.6 GPaにおいては 12 K付近で超
伝導を示したことから，測定温度である 25 Kは超伝導相直上のノ
ーマル相に対応している．磁気抵抗効果の結果は磁場の二乗に比

例した正常磁気抵抗効果と解釈できるため，金属絶縁体転移に伴

って磁気秩序が消失するというメスバウアー分光やSR測定の先
行結果と一致している．また，ホール抵抗率の磁場依存性から，

ホールキャリアが電気伝導に主要な寄与を持っていることが示唆

される．一方で，BaFe2Se3 においては，超伝導相近傍においても

磁場に対して負の磁気抵抗効果が観測された．ホール抵抗率の磁

場依存性は BaFe2S3同様に正の磁場依存性が観測された．負の磁

気抵抗効果は磁場印加によるスピン揺らぎの減少と解釈できるこ

とから，BaFe2Se3 においては超伝導相近傍において強いスピン揺

らぎが存在していることがわかった． 
 
 
 
(3) 固溶体 BaFe2(S1-xSex)3における軌道状態スイッチの観測 

BaFe2S3 と BaFe2Se3 はそれぞれ強ネマティック秩序/ストライプ反強磁性および反強ネマテ
ィック秩序/ブロック反強磁性という特徴的な軌道/磁気秩序が生じている．これらの物質はグロ
ーバルな結晶・磁気構造は異なっているもののローカルな結晶・電子構造は共通であることから，

図 1 BaFe2Se3 の各圧力における電気抵抗

率の温度依存性 

図 2 BaFe2S3の 10.6 GPa における

(a)磁気抵抗効果および(b)ホール抵

抗率の磁場依存性. 



俯瞰的にはなんらかの電子パラメータ相図上の異なる二点を切り出していると期待される．そ
こで二つの電子相の関係を調べるため BaFe2S3と BaFe2Se3の混晶系である BaFe2(S1-xSex)3の合成
を行い，組成に対して反強磁性転移やネマティック転移がどのように推移するのかを調べた.  
図 3に BaFe2(S1-xSex)3の電気抵抗率の温度依存性を示した．電気抵抗率の非単調な変化から，上
述した BaFe2S3 (x = 0)の強ネマティック秩序は x = 0.25において反強ネマティック転移にスイッ
チしたことがわかる．同様の軌道状態スイッチは x = 0.25, 0.60,および 1の各組成の試料に対し
て圧力印加した場合にも観測されることを明らかにした．このことから，はしご型鉄系化合物の
圧力誘起超伝導は測定を行ったいずれの組成についても強ネマティック秩序/ストライプ型磁気
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軌道/スピン揺らぎであることが結論
づけられた． 
 

 
(4) BaFe2(S1-xTex)3の合成と圧力下輸送特性 
  はしご型鉄系化合物の物質開拓を進めるため新物質である BaFe2Te3の合成を試みた．常圧・
高圧での合成を試みたが，単相試料が得られなかったため，BaFe2S3および BaFe2Se3に対して固
溶体の合成を進めたところ，BaFe2S3に対して 30%程度固溶することが明らかになった．そこで，
BaFe2(S1-xTex)3において，x = 0.05, 0.25および 0.30の単結晶試料を合成し，電気抵抗率・磁化・
光学伝導度・圧力下粉末 X線回折・圧力下電気抵抗率測定を実施した．その結果，BaFe2S3に対
して Te の置換量を増やしていくと強ネマティック秩序/ストライプ型反強磁性秩序が反強ネマ
ティック秩序/ブロック型反強磁性秩序にスイッチすることが分かった．また，BaFe2(S1−xTex)3 (x 
= 0.30) の圧力下粉末 X 線回折測定を行うことにより，21.8 GPa に格子コラプス転移を見出し
た．さらに圧力下電気抵抗率測定を行うことにより 1.0 GPa において軌道状態のスイッチおよ
び 17 GPa において金属絶縁体転移を見出した． 

図 3 BaFe2(S1-xSex)3の電気抵抗率の温度

依存性． 
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