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研究成果の概要（和文）：FeSe1－xTexと FeSe1－ySy薄膜の磁気輸送特性測定および磁場侵入長測定から，キャ
リア数とTcが正の相関を示すことがわかった．この結果は，電子ネマティック転移によるフェルミ面の変化によ
るキャリア数の変化がS置換とTe置換で違っていて，それがTcの振る舞いの違いの原因になっており，電子ネマ
ティック転移やそのゆらぎ自身は超伝導（少なくともTc）には直接的には影響しないことを示唆している．さら
に，S置換試料のミュオンスピン緩和実験を行い，高S置換試料は低温で磁気秩序を示すことを世界で初めて明ら
かにした．

研究成果の概要（英文）：We found that carrier density and the superconducting transition temperature
 (Tc) have positive correlation from measurement of magneto-transport and magnetic penetration depth
 of thin films of FeSe1－xTexと FeSe1－ySy.  Our results suggest that the different Tc behavior 
between Te- and S-substitution results from the fact that Te- and S-substitution affect Fermi 
surface, or carrier density, differently.  This also suggests that the electronic nematicity and its
 fluctuations do not play the primary role on superconductivity in iron chalcogenides. Furthermore, 
we demonstrated for the first time that S substitution induce magnetic order in FeSe from muon spin 
relaxation measurements of thin films of FeSe1－ySy.

研究分野：超伝導

キーワード： 鉄カルコゲナイド超伝導体　磁気輸送特性　ミュオンスピン緩和　磁場侵入長　薄膜

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
鉄カルコゲナイド超伝導体FeSeは超伝導転移温度Tcが低いものの，様々な方法でTcを大幅に上昇させることがで
き，さらなるTcの向上や実用化を目指し，超伝導メカニズム解明に向けて精力的に研究がなされている．FeSeは
静水圧下でTcが4倍程度に増大するが，元素置換による格子の圧縮（化学圧力）ではTcの上昇は見られない．磁
気的なゆらぎが超伝導の重要因子の一つだと考えられているが，本研究により，物理圧力と同様に化学圧力でも
磁気秩序が誘起されることが明らかになった．今後この磁気秩序を詳しく調べることで物理圧力と化学圧力での
Tcの違いを明らかにし，この物質のTc上昇のメカニズムを解明できる可能性がある．

※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 
 
鉄カルコゲナイド超伝導体 FeSeは，2008年に発見された鉄系超伝導体の中では超伝導転移温
度 Tcが低い(∼9 K)ものの，様々な方法で Tcが大幅に上昇する(Tc ~ 40-65 K)ことが知られており，
さらなる Tcの向上や実用化を目指し，この物質の超伝導発現メカニズムの解明に向けて精力的
に研究がなされている．超伝導研究に限らず，元素置換による系統的研究は物性研究の第一歩で
ある．FeSe では，Se サイトを等原子価である Te または S による置換する研究が多く行われて
きた．しかしながら Te置換した試料 FeSe1−xTexは，相分離のため母物質である FeSeを除くと 0.4 
≤ x ≤ 1 の領域でしかバルク試料が得られないという問題があった．また S置換試料 FeSe1-ySyに
関しては，y > 0.2の組成の高品質単結晶試料の作製が困難という課題があった． 
我々は以前の研究から，パルスレーザー堆積(PLD)法を用いて連続的に組成を変えた FeSe1−xTex 
および FeSe1−ySy 単結晶薄膜試料の育成に成功し，Te 置換は全組成領域，S 置換は y<0.43 の広
い領域の単結晶試料を得ることに成功した． Te 置換では，電子ネマティック転移消失後に Tc

が大幅に上昇する一方，S 置換では電子ネマティック転移の消失後も Tcに大きな変化はない．
Te置換と S 置換での対照的な振舞は，電子ネマティック転移は Tcに対して普遍的な役割を持た
ないことを意味している．またこの結果は，鉄カルコゲナイドの Tcを決定する因子を調べるに
は， Te置換から S置換の両方に渡る，広い組成領域の試料を用いた系統的測定が必須であるこ
とも示している．  
一方，FeSe1−ySy 単結晶薄膜試料は，高 S 置換組成において，低温で電気抵抗の温度依存性に
に折れ曲がり構造が観測される．この振る舞いは FeSeの静水圧下における磁気転移の振る舞い
に類似しており，同様の磁気秩序が FeSe1−ySy 薄膜でも発現していることを示唆している．Seを
イオン半径の小さい S で置換すると結晶格子が小さくなるため，圧力を印加することに対応す
る（化学圧力）．FeSe に物理圧力を印加すると Tcが 40K 程度まで急激に上昇することが知られ
ている一方，S 置換による化学圧力では Tcの上昇は見られない．この物理圧力と化学圧力の違
いを明らかにするためにも，S置換試料における磁気秩序の有無を調べることが重要である． 
 
 
２．研究の目的 
以上のような背景から，本研究では鉄カルコゲナイド超伝導体 FeSeの Tcを決定する因子を明
らかにし，さらにこの物質系における新奇超伝導の発現可能性を検証することを目的に，PLD 法
により FeSe1−xTexおよび FeSe1−ySy単結晶薄膜を作製し，それを用いた系統的物性測定を行う．特
に FeSe1−ySy薄膜においては，磁気秩序の有無を明らかにするためにミュオンスピン緩和実験を
行い，静水圧下での Tcの振る舞いとの違いを調べる． 
 
 
３．研究の方法 
 

FeSe1−xTexおよび FeSe1−ySy単結晶薄膜の常伝導・超伝導状態の伝導キャリアの特性について調
べるために，常伝導状態の磁気輸送特性測定や，超伝導状態の磁場侵入長測定を行った．磁場侵
入長は，薄膜試料をコプレーナ型の共振器に加工し，そのマイクロ波の共振特性の測定から求め
た（伝送線共振器法）．さらに，FeSe1−ySy薄膜の磁気秩序の有無を調べるために，スイスの Paul 
Scherrer Institutにおいてミュオンスピン緩和（μSR）実験を行った． 
 
 
４．研究成果 
 

FeSe1−xTexと FeSe1−ySy薄膜の磁気輸送特性測定の結果から，古典的な 2キャリアモデルを用い
て，常伝導状態の伝導キャリアの特性を調べた．キャリア数は S 置換では大きな変化が見られ
ないのに対し，Te 置換でキャリア数の大きな増大が観測された．この振る舞いは，Tcが S 置換
で緩やかに減少していくのに対し，Te置換では Tcが急激に上昇する振る舞いによく一致してお
り，両者の強い関係が示唆される． 
さらに超伝導状態のキャリア（超流体密度 ns）を調べるために，伝送線共振器法により磁場侵
入長（λ）測定を行い，超流体密度を評価した．λ-2∝ns という関係がある．磁場侵入長を測定す
る手法は様々なものがあるが，伝送線共振器法は磁場侵入長の絶対値を測定できるという利点
がある．装置の最低到達温度に対して Tcが十分高い試料（FeSe1−xTex薄膜，0≦x≦0.5）の測定を
行った結果，Tcはλ-2に対して比例することがわかった．これは銅酸化物高温超伝導体で知られ
ている経験則とよく一致する． Tcは λ-2に比例することは Tcが nsに比例することを示唆してい
るが，この結果は常伝導状態のキャリア数が Tcと正の相関を示すこととよく一致する． 

FeSe1−xTex薄膜は電子ネマティック転移が消失する組成で Tcが急激に増大する一方で，S置換



試料では電子ネマティック転移の消失前後において Tcに大きな変化は見られない．今回の結果
は，電子ネマティック転移によるフェルミ面の変化によるキャリア数の変化が S置換と Te置換
で違っていて，それが Tcの振る舞いの違いの原因になっていることを示唆している．すなわち
電子ネマティック転移は鉄カルコゲナイドの Tcに直接影響するのではなく，電子ネマティック
転移によるフェルミ面の変化（キャリア数の変化）という間接的な影響しか持たないことを示唆
している． 

FeSe1−ySy薄膜（y=0.3,0.4）を用いて μSR測定を行った．どちらの試料も低温で初期アシンメト
リの急激な低下が観測された．初期アシンメトリが急激な低下が観測された温度で緩和率は最
大となるピーク構造を示した．これらの結果は FeSe1−ySy薄膜は低温で磁気秩序を持つことを示
している．一方，時間スペクトルには振動構造（ミュオンのコヒレントな歳差運動）が見られず，
磁気秩序は短距離秩序であることがわかった．磁気転移温度は電気抵抗の異常の見られる温度
とよく一致し，S置換量が増えるに従って増大した．今回の結果は，S置換により磁気秩序が誘
起されることを示している． 
この結果から，S置換による化学圧力でも，物理圧力でも磁気秩序が誘起されることがわかっ
た．圧力印加による電子ネマティックの抑制・消失，さらに磁気秩序の出現は化学圧力と物理圧
力でよく似ている．しかし，超伝導の振る舞いは両者で全く異なる．物理圧力では Tcが 40K程
度まで上昇するのに対し，化学圧力では Tcはむしろ低下する．この超伝導の振る舞いの違いの
由来を調べるために，今後は磁気秩序の特徴についてさらに詳しく調べることが重要であると
思われる． 
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