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研究成果の概要（和文）：高感度な熱量計を用いて、化学組成不均一性により比熱測定が困難であった鉄系超伝
導体Fe(Se,S)や、Fe(Se,Te)を対象とした比熱測定を実施した。化学蒸気輸送法により均質な微小単結晶試料作
の合成を行った。Fe(Se,Te)の比熱測定を行ったところ、電子比熱係数がTe量を増やすと単調に増大すること、
及び超伝導状態の低エネルギー励起は非単調に変化することが分かった。この系におけるネマティック状態やト
ポロジカルな電子状態との関連性が期待される。

研究成果の概要（英文）：Using a high-resolution calorimeter, we have performed specific heat 
measurements on iron-based superconductors Fe(Se,S) and Fe(Se,Te), which have been difficult to 
measure specific heat due to their inhomogeneous chemical composition. Homogeneous micro single 
crystals were synthesized by chemical vapor transport method. Specific heat measurements on Fe(Se,
Te) revealed that the electronic specific heat coefficient increases monotonically with increasing 
Te content, and that the low-energy excitations in the superconducting state evolve 
nonmonotonically. These features are expected to be related to the nematic and topological 
electronic states in this system.

研究分野： 量子物性

キーワード： メンブレン　カロリメータ　マイクロ単結晶　ネマティック　トポロジー

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、高感度熱量計の構築と、強相関電子系における新奇な電子状態の解明を目的としている。今回、比熱
測定を行ったFe(Se,Te)においては、この系で発現する電子異方性(ネマティシティ)が、その超伝導状態と関係
していることが示唆された。またこの系ではトポロジカルな性質も指摘されていることから、超伝導状態におけ
る新奇な素励起の可能性が期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 

 相転移とそれに伴う対称性の破れは固体物理における重要なテーマである。強相関電子

系においては、しばしば電子系の回転対称性が自発的に破れる電子ネマティック転移が起

こることが近年数多く報告されるようになった。しかしながら、電子ネマティック状態の起

源や、他の電子相との関係においてはまだ未解明な部分も多く、その電子状態の解明が求め

られる。 

比熱は、系における相転移を鋭敏に検出するのみならず、準粒子の統計性や状態密度

を直接反映し、さらには磁場中では電子異方性も調べることが可能であるため、電子ネ

マティック状態の熱力学的性質を調べるうえで強力な手法になりうる。従来、商業用の

比熱測定装置が普及したこともあり固体結晶に対して広く比熱測定が行われてきた。一

方、このような装置はその汎用性のためミリグラム級の試料を必要とし、結晶構造や化

学組成に不均一性が生ずる固体結晶試料における比熱の評価は困難となる。また、電子

ネマティック状態では、試料中に回転対称性が破れたことに起因する縮退したネマティ

ックドメインが形成されるため、上記のような外的な要因がなくても試料中に電子不均

性が生ずる。 

 

２．研究の目的 

 

本研究の目的は、不均一性の少ないと期待される、結晶サイズが数十から数百マイク

ロメートル程度のマイクロ単結晶試料を対象とした高感度な比熱測定系を構築し、電子

ネマティック状態を示す物質の精密比熱測定に挑戦することである。固体結晶試料にお

いては、外的な要因または本質的な要因により結晶構造に空間不均一性が生ずることが

ある。その場合、結晶全体を対象とした通常のバルク測定から得られる情報はこれらの

和となり、系の本質的な性質とは異なる。本研究では、空間均一性が高いと考えられる

マイクロ単結晶を対象とした精密な比熱測定を行い、本研究で対象とする強相関物質に

おける電子物性の理解の向上を目指す。 

 

３．研究の方法 

 

 本研究では、鉄系超伝導体である Fe(Se,S)と Fe(Se,Te)に着目して、主にこれらの系

で生ずる電子ネマティック状態と超伝導状態の関係について、比熱測定から調べた。試

料は化学蒸気輸送法により合成した単結晶試料を用いた。 

 

(i)Fe(Se,S) 

FeSeの Seサイトをよりイオン半径の小さな Sで置換すると、正の圧力効果が生ずる

と期待される。FeSe においては、90K で正方晶から直方晶への構造相転移が起きるが、

S 置換により構造相転移温度が抑制され、約 17%置換したところで構造相転移が消失す

る。17%以上置換した試料では、残留比熱が突然大きくなり、超伝導状態が変化するこ

とが報告されていた。これまで、S が 17%以上の試料についてはあまり測定が多くはな



 

 

かったが、本研究では Sが 17%以上の組成を持つ試料を多く作製し、その電子状態や超

伝導状態の組成依存性を詳細に調べる。 

 

(ii)Fe(Se,Te) 

Fe(Se,Te)においても、FeSeで生ずる構造相転移が、Te置換とともに抑制されること

が知られている。これまで、薄膜試料において幅広い組成域での電子相図が得られてい

る[1]。しかしながら、バルク単結晶試料においては Te が 10-40%程度の組成は結晶内

に相分離が生ずることが知られており、均質な単結晶試料が得られだしたのはごく最近

である[2]。このため、その電子相図や他の秩序相との関係はあまり分かっていなかっ

た。本研究では、相分離が報告されている組成域に対して化学蒸気輸送法を用いた単結

晶試料作製を試みる。化学蒸気輸送法では結晶成長過程が従来のフラックス法とは異な

り、薄膜成長と類似した非平衡過程により結晶成長が進行するため、単結晶試料の成長

が期待される。 

 

４．研究成果 

 

(i)Fe(Se,S) 

化学蒸気輸送法を用いることで S が 17-25%程度の組成領域の単結晶試料の作製に成

功した。これらの様々な組成で比熱を測定すると、以前に報告された大きな残留比熱が

観測された。興味深いことに、この振る舞いは Sが 17-25%の組成域においては、ほとん

ど組成依存しないことが分かった[3]。これは、構造相転移が消失する S の 17%置換域

の前後では、超伝導状態が劇的に変化していることを示しており、FeSe で議論されて

いた BCS-BEC クロスオーバーのマルチバンドの効果によりこのような振る舞いになる

と考えられる。一方、17-25%の組成域における超伝導状態の大きな残留比熱に対しては、

二次元的なノード面を持つ ultranodal pair state と呼ばれる状態が理論的に提案さ

れており、BCS-BECクロスオーバーとの関係も含め、さらなる実験的な研究が必要であ

ると考えられる。 

 

(ii)Fe(Se,Te) 

鉄系超伝導体 Fe(Se,Te)の Te 低組成域においては均質な単結晶試料が得られていな

かった。これに対して、化学蒸気輸送法により単結晶試料作製を試みたところ、化学組

成が均質なマイクロ単結晶を得ることに成功した。これにより、Fe(Se,Te)においては、

その超伝導転移温度は Te量に対して下がり、Te30%程度で最小になった後に上昇すると

いうことが分かった[4]。更に、FeSe における 90K で生ずる構造転移(ネマティック転

移)が Te45%程度で消失することが分かった。この Fe(Se,Te)に対して比熱測定を行った

ところ、電子比熱係数が Te量を増やすと単調に増大することが分かった。 

また、超伝導状態の低エネルギー励起が、Te 量に対して非単調に変化することが比

熱測定から明らかとなった。これに対しては、ネマティシティや Fe(Se,Te)におけるト

ポロジカルな電子状態との関連性が期待される。  

[1]Y. Imai et al., Proc. Natl. Acad. Sci. USA 112, 1937 (2015). 

[2]K. Terao et al., Phys. Reb. B 100, 224516 (2019). 

[3]Y. Mizukami et al., arXiv:2105.00739 (2021). 

[4]K. Mukasa et al., Nat. Commun. 12, 381 (2021). 
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