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研究成果の概要（和文）：FeSeは、ネマチック秩序、超伝導、および磁性が圧力・温度(P-T)相図で互いに絡み
合っている特異な系である。しかし、12％S-置換したFeSeでは、ネマチック秩序と磁性の重なりが解消されてい
る。そこで、本研究では 約5 GPaまでの圧力下でSe核の磁気共鳴測定を実行した。その結果、約1万気圧におい
て圧力誘起リフシッツ転移が、状態密度の異常として、また異なる反強磁性（AF）揺らぎを伴う超伝導（SC）ダ
ブルドームとして、観察できた。 高い超伝導転移点(Tc)をもつ高圧側ドームでは、従来の予想に反して、AF揺
らぎが弱く、dxy軌道とその軌道内結合が高いTcに重要な役割を果たすことが分かった。 

研究成果の概要（英文）：FeSe is a unique high-Tc iron-based superconductor in which nematicity, 
superconductivity,and magnetism are entangled with each other in the P－T phase diagram. We 
performed 77Se-nuclear magnetic resonance measurements under pressures of up to 3.9 GPa on 12% 
S-substituted FeSe, in which the complex overlap between the nematicity and magnetism are resolved. 
A pressure-induced Lifshitz transition was observed at 1.0 GPa as an anomaly of the density of 
states and as double superconducting (SC)domes accompanied by different types of antiferromagnetic 
(AF) fluctuations. The low-Tc SC dome below 1 GPa is accompanied by strong AF fluctuations, whereas 
the high-Tc SC dome develops above 1 GPa, where AF fluctuations are fairly weak. These results 
suggest the importance of the dxy orbital and its intra-orbital coupling for the high-Tc 
superconductivity.

研究分野： 固体物性

キーワード： 鉄系超伝導体　強相関電子系　核磁気共鳴　高圧下測定　量子相転移　量子臨界現象　高温超伝導
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研究成果の学術的意義や社会的意義
鉄セレン系超伝導体は、高い超伝導転移点(Tc)をもつ鉄系超伝導体の一つであるが、Tcの起源は解明されたとは
言えない。一つには、超伝導、結晶対称性の破れたネマティック秩序、磁性が複雑に関係しているためである。
高いTcが４万気圧以上で実現することも問題を難しくしている。本研究では、高圧下でミクロな電子状態を調べ
るために、キュービックアンビル圧力セルを用いた核磁気共鳴法を開発した。この結果、ネマティック秩序と磁
気揺らぎに相関があること、高いTcはネマティック秩序が消滅し、極めて弱い磁気揺らぎ下で実現することが分
かった。これは、高温超伝導機構が複数の要因で決まることを示し、起源の多様性を示唆している。

※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 
 
絶対零度で圧力やキャリア数を変えて現れる相転移は、熱に起因する相転移とは異なり、 

量子相転移といわれる。これまで鉄系では母物質からキャリア数を増やすと、反強磁性相から
超伝導相に移行するため、「磁気揺らぎ」が超伝導発現機構であるという説が主流であった。し
かし、軌道に関わる構造相転移が、反強磁性とほぼ同時に現れるため、「軌道揺らぎ」の可能性
もあり、超伝導発見から 9 年経た現在でも決着していない。 

図 1 は、S 置換した FeSe の圧力下抵抗測定から求まる相図 [1]であり、量子相転移の代表
例の一つと言える。純粋な FeSe は、常圧で反強磁性相(SDW 相) を伴わずネマティック相が現
れるため脚光を浴びている。しかし、両相が隣接しているため、機構解明は難しい。それに反
して、Sを 12%置換した試料では、両相は分離し、Sを 17%置換した試料ではネマティック相が
消滅していることから、「軌道」と「磁性」どちらが重要な要因であるかを調べるのに適してい
る [2]。この系は圧力下測定が必須であるため、抵抗測定以外殆ど行われていない。核磁気共
鳴(NMR)測定では、純粋な FeSeに対して 2 GPa までの測定が行われているだけである。 

 
図 1 FeSe 系の圧力相図。左から、S の無置換、12%、17%置換試料の圧力相図。Ts Tm Tcはネ
マティック(Nematic)秩序、反強磁性(スピン密度波 SDW)秩序、超伝導(SC)秩序の転移点を示
す。        
 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、ネマティック相と反強磁性相が重ならない FeSe系を対象として、「超伝導に磁

気揺らぎが関与しているのかどうか」、「磁気秩序相は高圧で存在するのか」という問いを、低
エネルギーの磁気揺らぎと磁気構造を直接観測できる NMR法を用いて解明する。 
 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、S 置換した FeSe 系に 4 GPa 以上の圧力領域にわたって NMR 測定を行う。a) 高

い Tc ( ~35 K) をもつ FeSe 系の超伝導機構が磁気揺らぎに由来するのかどうかを Se 核の核磁
気緩和率 1/T1より明らかにするとともに、b) 抵抗測定から示唆されている SDW 相が本当に磁
気秩序相なのかどうかを Se 核の NMRスペクトルから詳細に調べる.。c) 4 GPa以上の圧力領域
で測定が可能なキュービックアンビル圧力セルを開発する。 
 
 (a)「高い Tc ( ~35 K) の超伝導機構が磁気揺らぎに由来するかどうか？」という問いを解決
するために、S 12%置換した FeSeに注目する。純粋な系ではネマティック相と SDW相が近すぎ
るが、S 12%では両者が異なる圧力領域で現れため、磁気と軌道の影響を分離できる可能性が高
い。Se 核の 1/T1 は、低エネルギーの磁気揺らぎに比例するので、超伝導と磁気揺らぎの相関
関係を調べることができる。 
(b) 抵抗測定から示唆されている SDW相は、本来磁気測定ではない測定から間接的に示唆され
ているため、磁気秩序相が実在するのかどうかは本来明確ではない。本研究では、Se核の NMR
スペクトルより、磁気秩序相が存在するのかどうかを確認する。 

 

 



４．研究成果 
 
 (a)「高い Tc ( ~35 K) の超伝導機構が磁気揺らぎに由来するかどうか？」 
 
図 2左図に、各圧力での 1/T1の温度依存性を示す。測定データの一部は出版されている [3, 

4]。右図は 1/T1のカラープロットを示す。図 1の抵抗測定から求まる相図に比べて、図 2右図
のカラープロットでは磁気揺らぎの情報が加わっている。Tc の値は、ゼロ磁場で低圧から高圧
に向かって単調な増加を示すが、磁場中で途中の圧力で超伝導が消滅することが分かった。こ
のプロットから、磁気揺らぎは 1 GPaを境界として、低圧側と高圧側で異なっていることがわ
かる。これは、磁気揺らぎの起源となるフェルミ面のネスティングが異なることがわかる。つ
まり、フェルミ面のトポロジカルな構造変化、つまりリフシッツ転移を示唆する。リフシッツ
転移が起こることは、本研究で初めて指摘されたが、量子振動もリフシッツ転移を示唆する結
果が得られている。 
高圧側では磁気揺らぎは弱いが、Tcは高くなる。それに反して、低圧側では磁気揺らぎは強

いにもかかわらず、Tcは低い。これは超伝導の起源が単純な磁気揺らぎでないことを示してい
る。 即ち、低圧側と高圧側で超伝導機構が異なる可能性もある。高圧側では、カラープロット
を見る限り弱い磁気揺らぎと超伝導ドームに相関があるように見える。この意味において低圧
側よりも、磁気揺らぎを反映しているように見える。しかし、T1の温度変化から見る限り、磁
気揺らぎ特有の Curie的な振る舞いは見られず、温度変化が極めて小さい。従来から知られて
いる磁気揺らぎに比べて極めて異常な状態であるといえる。 
磁気揺らぎと超伝導の関係は明確とはいいがたいが、磁気揺らぎはネマティック秩序がある

ときに高く、秩序が消滅すると弱くなる。このことから、磁気揺らぎとネマティック秩序に強
い相関があることがわかる。 
以上、本研究の T1 測定から初めて明らかになったことは、以下の３点である。 

1) 1 GPa を境界としてリフシッツ転移が起こる。 
2) リフシッツ転移の前後で磁気揺らぎの性質が変わる。 
3) 高圧側で異常な磁気揺らぎのもとで超伝導が発達している。  
 

 

 

 

図２ 1/TT1の温度依存性と 1/TT1のカラープロット。交流帯磁率(AC-χ)からもとめた相図。 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 



 リフシッツ転移に関しては、ナイトシフト(K)から状態密度の変化として観測された。図 3
左図は 60 Kでの NMRスペクトルの圧力変化を示す。右図はスペクトルのピークを圧力に関しプ
ロットしたものである。ナイトシフトは軌道成分とスピン成分の和であり、スピン成分は状態
密度を反映する。右図に示したように、軌道成分はナイトシフトと帯磁率の関係 (K-χ plot)
から、0.26%と見積もられる。したがって、1 GPa のナイトシフトの階段状の増加は、状態密度
の増加を意味する。理論的計算によると、dxyホール軌道が出現するために、状態密度が増える。
1/T1に現れる高圧での異常な磁気揺らぎは、この軌道が関与していると思われる。 

 

 

図 3  NMR スペクトル (60 K) とナイトシフトの圧力依存性。  

 

 

b) 抵抗測定から示唆されている SDW 相が本当に磁気秩序相なのかどうか？ 
 
抵抗測定から示唆されている SDW 相の転移点は、抵抗の温度依存性が変化する温度として

求められているが、原理的に磁性を直接観測しているわけではない。NMR では原理上、磁気

秩序を NMR スペクトルの線幅の変化やスペクトルの分裂として直接観測することができる。

図 4 左図の常圧でのスペクトルはネマティック転移が生じる時の NMR スペクトルを示す。低

温でも信号が観測される。一方、左図 3.9 GPa でのスペクトルは低温で消滅し、常圧でのスペ

クトルとは異なる。これは反強磁性秩序が生じためであり、抵抗測定の結果を支持するもので

ある。この系での 3.9 GPa での NMR 測定は本研究以外では行われたことがない。 
 

 

図 4 常圧と 3.9 GPa での NMR スペクトル (左図)と 常圧、3.5 及び 3.9 GPa でのスペクト
ルの半値全幅。Tc, TN,  Tnem は、超伝導転移点、反強磁性転移点、ネマティック相転移点を示
す。 
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c) 技術開発 

 

本研究では、4 GPa 以上の高圧でも NMR 測定ができるように、磁場中測定が可能な小型キ

ュービックアンビル圧力セルを開発した[5]。この圧力セルの略図を図 5に示す。この圧力セル

では、試料の入ったパイロフェライト製立方体ガスケットに、六方向から均等に荷重を加える

構造になっている。この圧力セルを使って、現在 4 GPa 以上の高圧下で NMR 測定を行ってい

る。 

 
 

 
図 5 キュービックアンビル圧力セルの断面図とその中央部分の鳥瞰図。 
 
 

 

研究成果のまとめ 

 

本研究により、FeSe 系高温超伝導体において、高圧で現れる高い Tc の解明を目指して 3.9 
GPa までの NMR を行ったところ、1 GPa 近傍において圧力誘起リフシッツ転移が起こって
いることを発見した。すなわち、転移より低圧と高圧側で状態密度が変化し、磁気揺らぎの
性質が異なることを K と T1 より明らかにした。高圧で増加する状態密度は、dxyホール軌道
が出現することが理論的に示されている。 高圧での磁気揺らぎにもこの軌道が関与している
と思われる。 
高圧側の高い Tcの起源は、dxyホール軌道に起因する磁気揺らぎが関与していると思われる

が、通常予想されるような強い揺らぎではなく、ネマティック秩序と強い相関をもつ複雑な
機構が働いているものと思われる。この意味で、銅酸化物の超伝導機構として指摘されてい
る磁気揺らぎとは性質が大いに異なるといえる。 
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