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研究成果の概要（和文）：本研究では、圧力やドープにより二つの超電導相が現れる鉄系超伝導体に着目し、こ
の二つの超伝導の発現機構解明のために、放射光を利用して、高圧下で、X線回折により結晶構造を、発光分光
法により電子状態を明らかにすることを目的とした実験的研究を主としてFeSeに対して行った。高圧下では、第
二の超電導相の発現には、tetragonalからcollapsed tetragonalへの構造の変化、および、電子相関が重要な役
割を果たしていることを明らかにした。また、電子ドープにより2つの超電導相が現れる系として LnFeAsO1-xHx
 (Ln=La, Sm)に対しても測定を行った。

研究成果の概要（英文）：Recently, in iron-based superconductors two superconducting (SC) domes, 
which are induced by pressure or doping, have been found and attracts many interests because of the 
origin of the two SC regions are possibly different. In this study we clarified the crystal and 
electronic structures of KxFe2-ySe, (NH3)yCs0.4FeSe, LnFeAsO1-xHx, which have two SC domes. The 
results show that tetragonal to collapsed tetragonal phase transition and electron correlation play 
key roles for the emergence of the SC2 and the superconductor type of SC2 may be different from that
 of SC1. In LaFeAsO1-xHx the superconductivity emerged in the region far from the tetrahedral 
crystal structure, while in SmFeAsO1-xHx it was observed near the tetrahedral crystal structure.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
鉄系超伝導体において、加圧や電子ドープに
より、二つの超伝導相が現れることが、最近
報告されており、それぞれの超伝導相の起源
が何であるのかが議論されている。鉄系超伝
導体は、銅酸化物超伝導体と違い、理論的に
は多バンド・多軌道性と超伝導が関係してい
ると言われてきており、Fe 3d 電子が本質的
な役割を果たしていて、この3d 電子状態を知
ることが機構解明のカギとなる。これまで、
電子状態の測定には光電子分光法が主な役割
を果たしてきた。しかし、特に高圧下では、
光電子分光が使えないため、我々が行おうと
している共鳴非弾性X線散乱・共鳴発光（吸
収）分光が電子状態を測定できる唯一の手段
となる。一方、鉄系超伝導体は、結晶構造も
超伝導転移温度Tcに大きく影響することが知
られており、超伝導の機構解明には、電子状
態と結晶構造の両方の解明が必要であるが、
これまで、高圧下でこの両方を系統的に明ら
かにした例はほとんどなかった。 
 
２．研究の目的 
本研究は、放射光を利用して、圧力や組成変
化によって二つの超伝導相を発現する鉄系
超伝導体に対して、結晶構造と電子状態の両
方を系統的に調べることにより、超伝導の起
原が何であるのか、そして、第二の超伝導相
発現のトリガーが何であるのかを明らかに
することを目的とした研究を行った。 
 
３．研究の方法 
次に述べる(1)～(4)の課題に取り組んだ． 
(1) 高圧下の発光分光測定では、高圧の発生
に Diamond anvil cell (DAC)と Be gasket を使
うが、この Be に含まれる鉄不純物からのバ
ックグランドが問題となる。これを低減する
シンプルな方法を考える。 
(2)圧力誘起による二つの超伝導相を示す
KxFe2-ySe2と(NH3)yCs0.4FeSe に対して、高圧下
での X 線回折と X 線非弾性散乱（発光分光）
を行う。 
(3)水素置換による電子ドープによって二つ
の超伝導相を示す LaFeAsO1-xHx、及び、示さ
ない SmFeAsO1-xHxに対して、結晶構造と電
子状態の組成依存性と圧力依存性を調べる。 
(4) さらに、上記の試料との比較のために、
BaFe2As2, SrFe2As2やこれらに電子、ホールド
ープした系に対しても、系統的な測定を行い
電子状態の組成依存性を明らかにする。 
 
４．研究成果 
主に以下の成果を得た。 
(1)Be gasket からのバックグランドの低減 
 鉄系化合物の発光分光では、Be gasket に
0.15%含まれる鉄不純物からバックグランド

が問題となる。このため試料だけを見込むよ
うなスリット系の設置が不可欠となる。こ
我々は、Be gasket をカバーするような小さな
スリット系を作成して大きく低減すること
ができた。(論文 3) この方法は、スリット系
をDACの外に置くシステムと比べて、特に、
低温高圧実験で有効となる。 
 
(2) KxFe2-ySe2 と(NH3)yCs0.4FeSe に対する高圧
下での測定。どちらも嫌気性の試料であるた
めグローブブックス内で DAC 試料を準備し
た。(論文 2, 8) 

 高圧下での XRD 測定の結果から、
tetragonal から collapsed tetragonal (T→cT 転
移)への変化を明らかにし、これが、第二の超
伝導相 SC2 出現のトリガーになっている可
能性を示した。 

Fe Kβ 発光分光(XES)測定から、SC2 で電子
状態が大きく変わっていることを明らかに
した。このことから、SC2 の超伝導の起源は
SC1 と違うことを明らかにした。 

(NH3)yCs0.4FeSe の XRD 測定において、従
来、室温では T→cT 転移は観測されてなかっ
た。しかし、超伝導が起きる極低温で、この
転移が起きていることを新たに見出した。こ
れは、KxFe2-ySe2と同じく、T→cT 転移が SC2
に寄与しており、SC2 の出現に普遍的な現象
であることを示唆している。 
 
(3) LnFeAsO1-xHx 
結晶構造と電子状態の組成依存性と圧力依
存性を系統的に調べた。（論文投稿予定） 

LaFeAsO1-xHxにおいて、従来よりもより広
い圧力範囲に渡って、これまで鉄系超伝導体
で言われてきた tetrahedral crystal structure か
ら大きくずれたところで、超伝導が出現して
いることを明らかにした。

一方、SmAsO1-xHxにおいては、これまで鉄
系超伝導体で言われてきた tetrahedral crystal 
structure から大きくはずれないところで、超
伝導が出現していることを明らかにした。
 
(4) Fe122 系の測定（論文 6） 
BaFe2As2 に電子およびホールドープした系
に対して結晶構造と電子状態の変化を調べ
た。（論文 6） 

Fe の電子状態の変化は小さいが、As の電
子状態は、加圧により低圧側で大きく変化す
ることを見出した。 

Fe 3d と As 4p の混成が磁気オーダーを抑
制し、超伝導の出現には電子相関が重要な役
割を果たしていることを明らかにした。 
 
(5)その他の成果 
 本研究で発展させた高圧技術を、他の超伝
導体や重い電子系にも適用し、論文で示すよ



うな多くの成果を得た。（論文 1, 4, 5, 7） 
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