
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１４３０１

基盤研究(C)（一般）

2015～2012

鉄テルルセレン超伝導体の鉄とテルル双方のメスバウアー効果による磁性と超伝導の関係

Magnetism and superconductivity in FeSe1-xTex superconducor studied by Fe and Te 
Mossbauer spectroscopy

００３１４２９５研究者番号：

北尾　真司（Kitao, Shinji）

京都大学・原子炉実験所・准教授

研究期間：

２４５４０３７１

平成 年 月 日現在２８   ６   ８

円     4,000,000

研究成果の概要（和文）：本研究は鉄系超伝導体のうち最も単純な構造をもつ鉄テルルセレン系を対象として、鉄とテ
ルルの双方のメスバウアー効果を測定することで、その複雑な磁気秩序の起源を解明し、超伝導機構の理解を目指すも
のである。本研究の主要な成果の一つは、鉄とテルルの双方のメスバウアー効果を測定することで、鉄が磁気秩序を持
つ際に、鉄のみならずテルルにも内部磁場が生じていることを見出したことである。このことは、鉄とテルルの混成に
より鉄の電子状態がテルルの電子状態に影響を及ぼしていることを示す重要な結果である。

研究成果の概要（英文）：In this study, Fe- and Te- Mossbauer spectroscopies were applied to a Fe-based 
superconductor, FeTe1-xSex. One of the main results was that we have observed internal magnetic field not 
only for Fe but also for Te when it has the antiferromagnetic order. This fact implies that the magnetic 
order in Fe affects the electronic state of Te through hybridization between Fe and Te orbitals.

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 2 月に鉄オキシプニクタイド化合
物 LaFeAsO にフッ素をドープすることで、
約 26K の転移温度にて超伝導を示すことが
発見されたことにより、超伝導物質探索の方
向付けが一転し、未解明の超伝導メカニズム
の解明に向け急速に研究が進展してきた。研
究代表者は、鉄オキシプニクタイド化合物
LaFeAsO の超伝導の発見者のグループと協
力し、この種の鉄系超伝導体において重要な
役割を示す鉄の磁性について研究を行い、非
超伝導体の母物質では鉄の磁気秩序が生じ
るが、フッ素をドープした超伝導体では鉄の
磁性が抑制されていることを明確にし、超伝
導のメカニズム解明の鍵となる情報を提供
することができた(S. Kitao et al. J. Phys. 
Soc. Jpn. 77(2008)103706)。さらに、外部か
ら磁場を印加することにより、鉄の磁気秩序
が反強磁性的であることを明確にするなど
の多くの成果が得られた(S. Kitao et al. J. 
Phys. Conf. Ser. 217(2010)012120)。これら
の研究の主な手段として鉄 57 メスバウアー
効果を用いたが、メスバウアー効果は鉄の電
子状態や磁気モーメントに関しての格好の
研究手段であり、特に鉄系超伝導体において
は鉄が重要な役割をしていることをすでに
明らかにすることができた。これらの鉄系超
伝導体の関連化合物として、鉄のまわりの局
所構造が似ているいくつかの異なる構造を
もつものも発見された。なかでも“１１系”
とよばれる鉄セレン化合物 Fe1+ySe は、鉄系
超伝導体のなかで最も単純な構造をしてお
り、超伝導の本質を解明する上でその磁性を
明らかにすることは大変重要であると考え
られている。またセレンをテルルに置換した
鉄テルルセレン化合物 FeTe1-xSex ではテル
ル置換により一旦、超伝導転移温度が向上す
るが、完全にテルルに置換した物質では超伝
導が生じなくなり、複雑な磁気構造をもつこ
とが知られている。これらの“１１系”超伝
導体は、LaFeAsO 系と異なる特徴をもつこ
とから超伝導機構自体も共通のメカニズム
で議論ができるかどうかなど多くの疑問が
もたれており、さらなる研究の進展が期待さ
れている。特に、磁性と超伝導という相容れ
ない相が共存する状態が存在するというこ
とや、磁気モーメントの大きさが理論計算や
中性子散乱による実験値とメスバウアー効
果による実験値が一致しないなど、単純な結
晶構造にもかかわらず、未解決の問題がいく
つも存在しており、“１１系”の超伝導機構
の解明は鉄系超伝導メカニズム解明の突破
口となる可能性も大きい。したがって、一般
的な鉄 57 メスバウアー効果だけでなく、テ
ルル 125 メスバウアー効果を組み合わせて
双方の情報を得ることや、強磁場下メスバウ
アー測定により磁性についてのより詳細な
情報を得ることにより、超伝導機構の解明が
進展する可能性がある。 

２．研究の目的 
 
本研究では、鉄とテルルの双方のメスバウ

アー効果からそれぞれのメスバウアーパラ
メータを抽出する。メスバウアーパラメータ
には、アイソマーシフト、四極子分裂、内部
磁場があるが、いずれも超伝導との関連性に
重要な意味をもつ。アイソマーシフトは原子
核位置の s 電子密度の指標であるが、周囲の
原子へ電子を供与している程度が判明し、結
合の共有結合性すなわち遍歴性の程度が判
明する。四極子分裂は原子核位置の電場勾配
の指標であるが、超伝導転移温度と密接に関
係する正四面体構造からの歪みとも関連す
る。内部磁場は磁気モーメントの大きさの直
接的な指標であることから、鉄とテルルの磁
気モーメントの大きさをそれぞれ別々に直
接評価できる。特にテルルのメスバウアーデ
ータはこれまで測定例がないことから、磁気
構造と超伝導との関連性を理解する上で重
要な情報である。 
また、強磁場を印加したメスバウアー効果

の測定を行う。強磁場により磁気モーメント
が印加磁場の方向を向こうとするが、反強磁
性相作用と異方性相互作用の大きさにより、
その磁場依存性の振舞いが異なってくる。こ
れを利用して反強磁性相互作用の大きさを
評価することができる。反強磁性相互作用の
大きさは、超伝導の理論的なアプローチでは
不可欠のパラメータであるが、これまで測定
例がほとんどないことから、定量的な数値を
示すことの意義は大きい。 
 
３．研究の方法 
 
(1) 鉄 57 およびテルル125 同位体でエンリ
ッチした鉄テルルセレン化合物単結晶の合
成。 
本研究の測定には測定データを効率よく収
集するために鉄57 およびテルル125 でエン
リッチした試料を作成する。本研究の対象と
なる鉄テルルセレン化合物については、予備
的な試行によりすでに良質な単結晶を作成
することに成功しているが、同位体は少量し
か使用できないため、収率のよい単結晶の合
成手法を確立する必要がある。また、テルル
とセレンの組成を変化させた場合に単結晶
が生成しにくい組成が存在するため、確実に
良質な単結晶を合成できる条件を確立する
ための予備的な試料作製を十分に行った後、
同位体にて本研究に用いる試料の作成を行
うことが必要である。 
本研究で使用する試料の評価は、以下の既存
の装置および共同利用実験装置において行
う。 
・Ｘ線回折測定：不純物の有無や単結晶性の
程度について評価を行う。 
・電気伝導率測定：試料の質の評価と超伝導
転移温度の確認を行う。 
・SQUID による磁化測定：試料の質の評価と



超伝導転移温度の確認を行う。 
・鉄 57 メスバウアー効果：鉄のメスバウア
ーパラメータの評価を行い、鉄の磁気転移の
生じる温度、鉄の電子状態および磁気モーメ
ントについての情報を取得する。 
(2) テルル 125 メスバウアー分光の効率化
の開発とその解析手法の確立。 
テルル 125 メスバウアー分光では、テルル
124 を用いて合成した線源化合物を原子炉
にて中性子照射を行って線源を作成し、固化
作業等の物理的操作を行うことが必要であ
る。高い線量の非密封放射性同位元素の取扱
が必要であるため、安全性に十分留意した実
験方法を確立する必要がある。また、より多
くの測定データを得るためには、測定手法の
効率化を行う必要がある。そのための検出器
の改良や測定系の開発を行い、効率よく測定
が可能な手法を確立する。 
テルル 125 メスバウアー分光の解析手法が
十分確立していない。それは鉄に比べて分解
能が悪いためで、いくつかのパラメータがス
ペクトル上区別できないことがあり、詳細な
決定が難しいことがある。しかし、条件の異
なる測定データを合わせて用い、またスペク
トル形状の少しの違いからそれらを区別し
て解析することは可能である。これをもとに
いくつかのスペクトルを同時にフィットし
てメスバウアーパラメータを無矛盾に抽出
するためのプログラムを開発し、その解析手
法を確立する。 
(3)強磁場下メスバウアー測定の解析手法の
確立。 
強磁場下メスバウアー分光は既存の装置に
て測定が可能であるが、その解析手法は必ず
しも確立していない。反強磁性体の強磁場下
での磁気モーメントの振舞いを記述する理
論的モデルからメスバウアースペクトルを
再現し、それを実験データにフィットさせて
反強磁性相互作用の大きさを評価するため
の解析ソフトウェアを作成し、解析手法を確
立する。また、内部磁場と四極子分裂が同時
に存在する場合に、強磁場下で磁気モーメン
トの方向が変化するが、それにより磁気モー
メントの方向と電場勾配の方向の関係を明
確にすることができる。 
鉄とテルル双方について、強磁場下での測定
を行い、それらの結果をもとに、反強磁性相
互作用と、磁気モーメントの大きさや向きの
情報についての議論を行い、超伝導と磁気秩
序の関係性について、鉄とテルル双方の情報
を合わせて総合的に理解をすることを目指
す。 
 
４．研究成果 
 
本研究の目的における当初の手法として

は原子炉で生成した線源によるテルルのメ
スバウアー分光であったが、福島第一原子力
発電所の事故の影響で、使用予定の研究用原
子炉の運転計画についても大幅な変更があ

ったため、当初の予定していた原子炉による
テルルのメスバウアーの実験は限定的なも
のとなった。しかしながら、放射光施設を用
いたテルルのメスバウアー分光を実用化し、
それを用いた実験を行うことができたこと
で、本研究の目的の一つである鉄のみでなく

テルルのメスバウアー分光を行うことを実
現することができた。図 1および図２にそれ
ぞれ、鉄およびテルルの代表的なメスバウア
ースペクトルを示した。本研究においては、
鉄とテルルの双方のメスバウアー分光を行
い、両者の結果から新しい知見を得ると言う
意味で、多くの知見が得られた。特に重要な
成果としては以下の結果が挙げられる。 
(1)鉄とテルルのメスバウアー分光の双方を
行うことにより、鉄の磁気秩序に伴い、鉄の
内部磁場が生じると同時に、テルルにおいて
も内部磁場が生じていることを発見した。鉄
とテルルから構成される Fe1.1Te 中で、テル
ルの内部磁場を直接観測したことは大きな
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図 2. Fe1.1Te の
125Te メスバウアースペク

トルの温度変化 
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図 1. Fe1.1Te の 57Fe メスバウアースペク

トルの温度変化 



意義があり、この系の複雑な磁気構造を解明
する鍵となる重要な成果と位置付けられる。 
(2) テルルの内部磁場の温度依存性が、鉄の
内部磁場の温度依存性とほぼ一致している
ことを見出した。その結果、テルルの内部磁
場が鉄の磁気秩序によって生じている確証
が得られた。このことは、鉄とテルルの電子
状態に混成が生じており、鉄の電子状態がテ
ルルの電子状態に影響を与えているという
ことを示す重要な結果である。 
そのほか、強磁場下メスバウアー効果を鉄

およびテルルの双方の実験を行い、複雑な磁
気構造の解明に向けた情報を提供すること
ができたほか、核共鳴前方散乱からメスバウ
アーパラメータの異方性の研究など多くの
成果が得られている。 
 
一方、本研究を開始した後に、ある種の鉄

系超伝導体において、磁気秩序の生じる温度
より高温側に置いて、電子ネマティック秩序
と呼ばれる相が存在することが発見された。
（S. Kasahara, et al., Nature 486 (2012) 
382.）この発見を受け、本研究の目的を発展
させ、電子ネマティック相の電子状態につい
ても、研究内容を発展させることにした。 
その結果、電子ネマティック相の電子状態に
ついての数多くの知見が得られ、本研究から
派生した大きな成果と言える。得られた主な
知見は以下のものである。 
 
(3) 鉄系超伝導体、Ba1-xKxFe2As2において、磁
気転移点より高温に存在するとされる電子
ネマティック相の生じる領域において、メス
バウアー効果の線幅の増大が確認された。電
子ネマティック相では微小な構造異方性が
生じることが示唆されているが、メスバウア
ー効果の線幅の広がりは、構造異方性による
小さな四極子分裂が生じていると考えられ、
矛盾しない結果が得られた。 
(4) 鉄テルルセレン化合物 FeTe1-xSex におい
ても、磁気秩序より高温でメスバウアー効果
の線幅の増大が観測された。これは電子ネマ
ティック相によるものと考えられ、電子ネマ
ティック相が鉄系超伝導体の“１１系”にお
いても存在していることを明らかにした。 
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