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研究成果の概要（和文）：パルスレーザー堆積法で鉄カルコゲナイド FeSe(1-x)Tex エピタキシャル薄膜を作製
し，バルクでは相分離のため合成不可能な組成領域も含めて，全組成領域の試料を作成することに成功し，臨界
温度の上昇にも成功した。これら一連の試料のメリットを生かし，種々の共同研究を含む系統的物性追跡を行っ
た。その中で，時間領域THz分光で，レゲットモードの端緒となる信号をとらえることができ，現在さらに詳細
な研究を継続している。また，理論的に，多成分超伝導体の新しい性質を予言した。一方磁束量子のフローから
は，多成分渦の解離に相当する現象を見出すことはできず，これは最新の理論的予言とも一致する。

研究成果の概要（英文）：Using Pulsed Laser Deposition technique, we succeeded in synthesizing a 
series of epitaxial films of FeSe(1-x)Tex including the composition range where bulk crystals are 
not available because of the phase separation.  We also succeeded in increasing Tc among these 
series of film samples.  Utilizing the merit of our series of samples, we have performed the 
investigation of various physical properties, part of which is in collaborations with other research
 groups, as a function of Te content, x.  Among the results, we obtained signals, probably 
corresponding to the Leggett mode, details of which are now under investigation.  We also propose 
several new aspects of multigapped superconductors theoretically.  As for the flux flow, we did not 
find any signature of the dissociation of the components of multiple gapped superconductivity, which
 is in agreement with the latest theoretical prediction.

研究分野： 固体物理学

キーワード： 鉄カルコゲナイド　パルスレーザー蒸着　多ギャップ超伝導　相分離　磁束フロー　レゲットモード　
時間領域THz分光　渦の解離
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１．研究開始当初の背景 
 
鉄系高温超伝導体(FSC)の発見により多ギ

ャップ超伝導体が改めて大きな注目を集め
るようになった。FSC の最大の関心事は超伝
導ギャップ構造とペアリング機構であり，こ
れまで精力的に実験研究が行われたが，物質
依存の多様性が強調されるのみで，ペアリン
グ機構については，現在に至って明確なコン
センサスは無い。その理由は，実験的に導入
されている手法の多くが「古典的」であるこ
とによると我々は考える。多ギャップ超伝導
体に対しては，多ギャップでないと存在しな
い現象に注目し，それを利用しなければ，明
確なコンセンサスは得られないと我々は考
えた。そこで我々は，多ギャップ超伝導特有
の以下の２現象に注目した。一つはレゲッ
ト・モード(LM)と呼ばれる，異なる秩序パラ
メーターの位相の相対的な集団運動であり，
もう一つは多成分の磁束量子である。LMにつ
いては，最初の理論提案は古いが，理論的に
はその存在は確立している。従って，FSC の
ギャップ構造の理解にも新しい視点を導入
する可能性が生じる。2,3,5 バンドいずれの
場合も LM はラマン活性である。また，多ギ
ャップ超伝導体／超伝導体の接合，あるいは，
多ギャップ層状超伝導体の固有接合等にお
いて，LM とジョセフソンプラズマの相互作用
から，電流電圧測定に特徴的な構造が現れる。
実験的には，２例の実験報告（ラマン散乱，
点接触分光）が MgB2であるのみで，FSC では
皆無である。もう一方の超伝導体の多成分磁
束量子については数件の理論研究があるの
みで，高駆動力下や不純物周辺では複数の成
分が分離することが理論的に示唆されてい
たが，実験例は皆無であった。 

 
２．研究の目的 
以上を踏まえ，本研究では，LM や多成分磁

束量子などについて，（１）FSC で後述の実
験・理論研究からその詳細を明らかにし，
（２）その観点から，FSC のギャップ構造の
理解を再考し，（３）それらを踏まえて，可
能であれば，多ギャップ超伝導体のギャップ
構造解明のための新しい方法論を創造する。
これにより予想される結果と意義としては，
(1) FSC のギャップ構造をめぐる議論の疑問
点が LM という観点から整理されれば，FSC の
ペアリング機構をめぐる議論の混乱の解消
につながる。(2)多ギャップ超伝導体の超伝
導ギャップ構造解明のための新しい方法論
が確立すれば，ちょうど，ｄ波超伝導に対し
て位相敏感な実験が果たしたのと同様なイ
ンパクトを与え，その後の，多ギャップ超伝
導研究の雛形になるものと期待された。 

 
３．研究の方法 
まず，当初企画した研究方法は以下の通り

である。（１）５バンド超伝導体のレゲット・
モード（LM）の詳細，接合の電流電圧特性

に与える影響，さらに多成分磁束量子が解離
する新たなケースなどについて理論的に詳
細なケーススタディーを行う。（２）鉄系超
伝導体 Fe(Se,Te)バルク単結晶のラマンスペ
クトルで LM の観測を試み，詳細なデータ収
集から，モードの性質を明らかにする。（３）
Fe(Se,Te)/CeO2/Pb 接合を作製し，マイクロ
波照射下で電流電圧特性を測定し，LM とジ
ョセフソンプラズマの相互作用によると考
えられる構造を検出する。（４）これらの結
果から，LM と，多ギャップ超伝導体のギャ
ップ構造の関係を明らかにする。（５）欠陥
を導入した Fe(Se,Te)薄膜試料に磁束量子を
導入し，欠陥にトラップされた磁束量子をマ
イクロ波顕微鏡で観察し，磁束量子の解離の
検出を試みる。そして，(4)の結果をもとに，
逆に，この現象が，超伝導ギャップの構造と
どのように関係しているのかを明らかにす
る。（６）以上の結果をもとに，多ギャップ
超伝導体のギャップ構造研究の方法論を創
造する。 
これに対して，研究期間に入ると，実際当初
予期せぬ成果が得られたりしたこともあり，
実際に行ったことは上述の内容と異なる部
分もあり，それは次項でまとめて記すことに
する。 
 
４．研究成果 
 
(1)パルスレーザー堆積（PLD）法で，鉄カル
コゲナイド , FeSe1-xTex エピタキシャル薄膜
を作製し，バルクでは相分離のために合成不
可能な 0.1<x<0.5 の組成領域も含めて，0か
ら 1までのすべての xの値に対してエピタキ
シャル薄膜試料を作製することに成功した。
同様のことを，基板を CaF2（フッ化カルシウ
ム）及び LaAlO3（LAO）（アルミン酸ランタン）
に対して確かめた。この両者のデータ（X 線
回折による構造データ，電気抵抗率の温度依
存性等）の比較から，以下の共通の振舞いが 

図 1 LaAlO3,CaF2上に作製した FeSe1-xTexエ
ピタキシャル薄膜の温度－組成相図。Tc，Ts

は，それぞれ，超伝導臨海温度，構造相転移
温度を表し，”Bulk”はバルク試料を表す。
（発表論文⑥の図を軸の文字を日本語に変
えたもの）。 



得られた。(a)超伝導臨界温度は，ある Te 量
xcのところで跳びを示し，その直後に最大と
なる。特に CaF2 基板上の膜では Tcが常圧下
で 23.5K になり，これはバルク結晶における
常圧下の Tcの 1.5 倍である。(b)Te の置換と
ともに構造相転移の温度が低下してゆき，構
造相転移が消失するところが，Tcの跳びが起
こる Te 組成と一致する。したがって，構造
相転移を抑制することのできる基板材料を
選択できれば，この方法でもさらに Tcを上げ
ることが可能である。 
 
(2)上述の成果により，鉄カルコゲナイド 
FeSe1-xTex 系でTe量を連続的に変化させるこ
とによる，物性の連続的追及が初めて可能に
なったため，我々自らも含めて，他研究グル
ープとの共同研究を系統的に展開した。具体
的には， 
①上部臨界磁場，磁場中超伝導転移は xc 以
下，以上で大きく異なり，xc以上ではいわゆ
るブロードニングが観測され，かつ，磁場を
膜（鉄カルコゲナイド面）に平行にかけた場
合の臨界磁場が Tc近傍で大きく上昇する。こ
のように，構造相転移が消失することにより，
２次元的側面が大きくなり，それが超伝導状
態の物性にも反映されている。 
②マイクロ波伝導度で超伝導ゆらぎを測定
すると，xcの上下で定性的な変化は見られず，
いずれも 3次元 XYゆらぎであった。ただし，
x が小さいほうがより高い温度からゆらぎが
現れはじめる。これは，Te量の変化によるフ
ェルミ面の大きさの変化と関係していると
思われる。 
③電界効果トランジスタを作製し（東大・総
合文化・上野研究室），電界効果エッチング
で膜厚を薄くしてゆくと，基板の種類によら
ず Tcが 40 K になることが分かった。また，
この場合，臨界膜厚は存在しない。これは，
ひずみの有無にかかわらず，表面に十分はキ
ャリヤドープがなされれば，40 K の Tcが普遍
的に実現することを示している。 
④FeSe において光学伝導度を測定した（大阪
大学田島研究室）。構造相転移温度 Ts 以下の
温度では，他の FSC シリーズと異なり，電子
励起スペクトルにギャップは見られず，Ts 以
下の温度で徐々に電子励起スペクトルが変
化してゆくことが分かった。また，同温度領
域でフォノンモードに以上が見られること
から，格子と軌道の自由度の強い結合が浮き
彫りになり，構造相転移は軌道由来であるこ
とが示唆された。現在，Teが部分置換された
組成のエピタキシャル薄膜についても同様
の測定を実施中である。 
⑤角度分解光電子分光スペクトルを測定し
ている（東北大学・高橋／佐藤研究室）。現
在超伝導ギャップの情報も得られつつあり，
詳細は解析中である。 
⑥高強度THzパルスを当てたポンププローブ
分光を行った（東京大学・島野研究室）。FeSe
においては，Tcよりもかなり高い温度からポ

ンププローブ信号が観測され，Te を置換し
てゆくと，この信号が急速に抑えられてゆ
く。現在詳細を解析中であり，この中に LM
の情報も入っていると考えられる。 
(3)このように，相分離を抑制したエピタキ
シャル薄膜の作製に成功し，それに伴って臨
界温度 Tc の上昇が実現したという成果が得
られたため，実験面では，ほぼすべてのアク
ティビティーが，上述(2)(3)のことに使われ，
当初計画の多くが，研究期間に実行できなか
った。しかし，時間領域の THz ポンププロー
ブ分光は，周波数領域でのラマン分光と等価
な情報を含んでおり，その意味で本研究計画
で当初狙った芽をつかむことができたと考
えている。上述のように，この研究について
は，現在も継続中である。 
(4)種々の鉄系超伝導体単結晶について，磁
束量子を小振幅の交流で駆動した時のフロ
ー（磁束フロー，フラックス・フロー）を系
統的に測定した。また，既存の理論を 2バン
ド系に拡張した理論を構築し，それを用いて
実験結果から超伝導ギャップ構造を求める
ことに成功した。それによると，磁束量子の
解離を示唆するような結果は何もなく，これ
はごく最近の理論研究（磁束量子の解離は起
こらないとするもの）と整合する。 
(5)理論研究では，多成分超伝導において，
成分間に斥力が働く場合，位相差が非自明な
値をとり，磁場がなくても時間反転対称性の
破れた状態が現れる。この特異な超伝導状態
について，以下の結果を得た。 
① 時間反転対称性の破れた状態を実験的に

確認できる方法の一つとして，従来型の
単一成分超伝導とのジョセフソン接合を
考えた。ジョセフソン超伝導臨界電流が
電流方向によって異なることを理論的に
明らかにした。すでに発表されているFSC
の実験結果との比較を通じて，時間反転
対称性の破れた超伝導状態が鉄系超伝導
体で既に実現している可能性を指摘した。 

② 時間反転対称性の破れた超伝導状態はカ
イラリティーの異なる状態の２重縮退を
持つ。それらが SQUID 構造に同時に存在
する場合，SQUID に囲まれた磁束が磁束
量子の分数分になることを理論的に解明
した。SQUID の磁化曲線に分数磁束プラ
トーが複数個現れ，それぞれの値は物質
パラメーターや温度によって変わり得る。
しかし，プラトー間の和が磁束量子にな
ることも突き止めた。この性質は，ここ
で議論している新規な超伝導状態の確認
に役立つ。 

以上の二つの理論的提案はいずれも位相敏
感な特性であり，超伝導位相の操作，それを
利用した他ギャップ超伝導体のギャップ構
造の研究に新しい方向を示した。 
 
(6)以上総括すると，上述の事情により，当
初目論んだ，LM や磁束量子の解離を利用した，
多ギャップ超伝導体のギャップ構造決定の



方法論構築は果たされていないが，前者につ
いては，時間領域 THz ポンププローブ分光の
共同研究を継続中であり，そこから端緒がと
らえられると考える。また後者については，
本計画申請以降に行われた新しい理論研究
により，磁束量子の解離そのものが起こらな
いであろうと考えられるようになり，我々の
磁束フローの研究は，それと整合する形にな
った。加えて，理論研究でも，さらに新しい
方法論を提案することができ，今後，実験的
検証・照合が行われることになる。 
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