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研究成果の概要（和文）：新しい発現機構の可能性から鉄系超伝導が注目を集めている。本研究では鉄系超伝導の発現
機構の解明に向けて、空間次元性の異なる物質からのアプローチを基に研究を行った。その結果、一次元梯子型物質AF
e2X3 (A = K, Rb, Cs, Ba; X = S, Se, Te)において磁気構造を群論的解析により求め、BaFe2S3に対する圧力印加によ
り世界で初めて鉄系梯子型物質で超伝導状態を誘起することに成功した。また、低次元物質に特徴的な磁気揺らぎの温
度依存性や磁気励起を観測し、希釈によって磁気秩序が完全に抑えられることを発見した。

研究成果の概要（英文）：Iron-based superconductivity has attracted a lot of interest due to a possibly 
novel pairing mechanism. To elucidate the mechanism of the iron-based superconductivity, we performed 
research on systems with a separate spatial dimensionality. Magnetic structures of AFe2X3 (A = K, Rb, Cs, 
Ba; X = S, Se, Te) have been determined through representation analysis to neutron powder diffraction 
data. We successfully induced first superconducting state in BaFe2S3 by applying hydrostatic pressures. 
In addition, we succeeded in observing characteristic to low-dimensional systems such as magnetic 
fluctuations over a wide temperature regime and magnetic excitations, and finding that the dilution in 
(Ba,Cs)Fe2Se3 can completely suppress the magnetic ordering.

研究分野：物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
 2008 年の発見以来、鉄系超伝導体が銅酸化
物に次ぐ高い超伝導臨界温度を持つ系とし
て盛んに研究されている。単一の電子軌道で
記述される銅に対し、超伝導に寄与する鉄は
多軌道自由度を持つ。実際、BaFe2As2では反
強磁性相に軌道秩序の存在が観測されてお
り、磁性と超伝導の理解には軌道自由度を考
慮する必要がある。また、鉄系超伝導の母物
質の磁性について、磁気構造と磁気励起は単
純な局在描像と遍歴描像のいずれでも説明
できていない。超伝導については、その発現
機構としてこれまでにスピン揺らぎと軌道
揺らぎに基づく機構が提案され、現在も多く
の議論がある。鉄系超伝導の更なる特色とし
て、軌道自由度を反映して磁気弾性効果が強
いことが知られている。結晶格子の持つ回転
対称性を電子が自発的に破る電子ネマティ
ック状態がその好例であろう。複雑に絡み合
う格子とスピンを舞台にした超伝導の発現
機構がこのような新奇な状態とどのように
関連するのか、など解決すべき問題が数多く
残されている。 
振り返って銅酸化物超伝導体に目を向け
ると、二次元面上での超伝導をより簡単な格
子上で理解するため、銅の作る一次元鎖が二
本並行に並んだ梯子型化合物が研究されて
きた。例えば Sr14-xCaxCu24O41では少量ホール
置換系に圧力印加することで超伝導状態が
実現する。梯子型銅酸化物の研究がスピンギ
ャップ形成など二次元面での銅酸化物超伝
導の理解に貢献してきた。鉄系超伝導の発現
機構理解のためには、異なる空間次元を持つ
物質からのアプローチも有用である。 
最近、研究代表者らは鉄系梯子型物質
AFe2Se3 (A = Ba,Cs)の開発に成功した。これ
らは四面体配位の鉄がそれぞれ梯子状に連
なる構造を持ち、鉄系物質の一次元版類似化
合物であると理解できる。他の鉄系超伝導母
物質と同様、梯子型物質も磁気長距離秩序を
示す。加えてすべての母物質は絶縁体である。
鉄系化合物は電子相関の強さが決める三つ
の磁気構造の型が報告されているが、梯子型
物質は二種類の異なる磁気構造を持つ。系ご
とに磁気構造が決まっている二次元物質と
は異なり、梯子型物質では電子相関をパラメ
ータとした研究が可能であることを意味し
ている。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は鉄系超伝導の一次元版類
似化合物である梯子型物質を対象に、超伝導
の誘起を目指す。また、主に中性子散乱を通
してその発現機構解明を行い、次元性を跨い
だ鉄系超伝導の理解を目標とする。 
 まずは合成に成功している鉄系梯子型物
質 AFe2X3 (A = K, Rb, Cs, Ba; X = S, Se, Te)
について磁気構造を決定し、金属化および超
伝導に有利な結晶/磁気構造を探る。 
母物質の磁性に関しては、BaFe2Se3 と

CsFe2Se3において、結晶構造を反映した低次
元系特有の物性が存在する。バルク物性、中
性子回折、メスバウアー効果から磁気秩序へ
の転移が非常に緩やかであることがわかっ
ており、これは磁気転移が幅広い温度域に渡
ることを示唆している。この定量的解明のた
め、種々の中性子散乱とミュオン測定を用い
て 10-13～10-6秒に渡る磁気搖動を調べる必要
がある。 
二次元の鉄系超伝導では母物質の磁性が
完全に抑えられたのちに超伝導が誘起され
ることが知られている。希釈効果、あるいは
圧力印加によって磁気秩序の抑制と超伝導
相の誘起を目指す。 
 
３．研究の方法 
 鉄系梯子型物質 AFe2X3 (A = K, Rb, Cs, Ba; 
X = S, Se, Te)について、粉末、単結晶試料
を合成し、x 線回折などを用いて評価した。
また磁化率測定などで試料の純度を評価し
た。 
 中性子散乱実験は J-PARC、オークリッジ国
立研究所、オーストラリア ANSTO など国内外
の施設において、粉末回折計、チョッパー分
光器などを用いて行った。 
 ミュオン実験は J-PARC の D1装置を用いて
行った。 
 
４．研究成果 
 以下に本研究で得られた成果を物質ごと
にまとめる。 
 
(1) BaFe2S3における圧力誘起超伝導 
 鉄系梯子型物質では一般にバルク物性測
定から磁気転移の異常を発見することが困
難である。磁気秩序の有無も含めて磁性の微
視的情報を得るため、オーストラリアにある
高分解能粉末回折装置ECHIDNAを用いて中性
子粉末回折実験を行った。磁気構造解析が目
的であったため波長は長めの 2.44 Åを用い
た。 
 ここでは例として BaFe2S3の磁気構造解析
について述べる。この物質は空間群 Cmcm に
属している。BaFe2S3では磁気反射は 110 K よ
り低い温度で現われ始め、その磁気波数は
(1/2, 1/2, 0)で表されることがわかった。
ブラベー格子であれば、磁気波数ベクトルに
よりスピンの向きの自由度を除いて一意に
磁気構造が決定されるが、この物質の場合、
鉄は 8e 位置にいるため 8 個のワイコフ多重
度が存在し、磁気構造は自明ではない。そこ
で群論的解析を用い磁気構造解析を行った。
群論から許される全ての磁気構造について
解析を試し、最良のフィットは磁気モーメン
トがa軸方向を向いたストライプ型であるこ
とがわかった。単結晶を用いた磁化率の温度
変化もモーメントがa軸を向いていることを
示唆しており、BaFe2S3の磁気構造は桟方向に
並行なストライプ型であると結論できた。 
BaFe2S3は 4 K で 1.20(6) μBの磁気モーメ



ントを持ち、その磁気構造は桟方向に並行な
磁気モーメントが桟方向には強磁性的に、梯
子方向には反強磁性的に積み上がるストラ
イプ型磁気構造である。このストライプ型磁
気構造は単ストライプとも呼ばれ、鉄系では
1111 系や 122系、111系などで広く見られる。
また、AFe2Se3 (A = K, Cs) もまたストライ
プ型磁気構造を持ち、これらは磁気モーメン
トが梯子方向に並行であることがわかった。
今後、磁気モーメント方向を決定している要
因を探ることが重要となる。 
 静水圧力印加を行ったところ、11 GPa にお
いてバンド幅制御型の絶縁体・金属転移を引
き起こすことに成功し、さらに低温では超伝
導状態への転移を確認した(図 1)。鉄系梯子
型物質における超伝導状態の観測は世界で
初めてである。理論的に梯子型物質における
超伝導対称性はd波的であると予言されてお
り、今後二次元正方格子における鉄系超伝導
との比較により、研究に大きな進展が見込ま
れる。これらの成果については[雑誌論文]の
③、⑤に出版済である。 

図 1: BaFe2S3の温度圧力相図とその結晶構造 
 
(2) BaFe2Se3における低次元由来の磁性 
 BaFe2Se3では中性子散乱から磁気転移温度
は 255 K であることがわかっている。一方、
メスバウアー測定では 230 K 以下から 10 K
まで徐々にシグナルが変化する振る舞いが
観測されており、また比熱に磁気転移の異常
が観測されないことからも幅広い温度領域
にわたった磁気秩序状態の形成が考えられ
る。そこで、中性子やメスバウアー効果より
も時間領域が遅いプローブであるμSR を使
って磁気転移の様子を観測した。その結果ミ
ュオン緩和率は 200 K から最低温まで広い温
度スケールに渡って変化し、ミュオンの時間
スケールではおよそ 36 K で磁気転移するこ
とがわかった。今後、中性子散乱のエネルギ
ー分解能を変化させ、磁気揺らぎ時間の定量
的な観測を試みる。2016 年夏には中性子スピ
ンエコー実験も予定している。 
 BaFe2Se3について単結晶合成を行い、それ
らを複数軸立て(1.4 g)することで非弾性中
性子散乱実験を行った。実験はアメリカオー
クリッジ国立研究所核破砕中性子源の
HYSPEC 分光器を用いて行った。測定の結果、
室温に置いても磁気散漫散乱由来の磁気励
起が高エネルギーまで存在すること、低温で

は急峻なスピン波励起が見られること、磁気
励起の波数依存性から高い低次元性が存在
していることが分かった。これらの成果につ
いては現在解析を進めており、投稿準備中で
ある。 
 
(3) 希釈系 Ba1-xCsxFe2Se3 
 鉄系梯子型物質のうち、BaFe2Se3はブロッ
ク型の磁気構造を、CsFe2Se3はストライプ型
の磁気構造を取ることが分かっている。これ
ら二つの希釈効果を調べることにより、磁性
の変化を系統的に追跡する事を目指した。そ
の結果、新たな二段転移を経て新たな磁気構
造を取る濃度領域が存在すること、低温まで
完全に磁性を抑制することができることを
発見した。これらの成果については[雑誌論
文]の④に出版済である。 

図 2: Ba1-xCsxFe2Se3の磁気相図。 
 
 また、希釈系 Ba1-xCsxFe2Se3について圧力
効果による金属化、超伝導誘起を目指した。
20 GPa 程度まで印加しても両母物質は絶縁
体のままであるが、中間濃度領域の試料に
おいて絶縁体・金属転移の誘起に成功した。
特に x = 0.25 の試料は中性子散乱で磁気反
射が見られず、磁性が完全に抑えられてい
るので、今後中性子非弾性散乱により磁気
励起を調べていく。 
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