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研究成果の概要（和文）：　本研究では、銅酸化物における高温超伝導の発現機構や擬ギャップ現象の起源と反
強磁性相互作用との関わりに関する知見を得ることを目的として、Bi系銅酸化物の純粋な試料および少量のNiを
Cuサイトに添加した試料において低温（T<<Tc）でSTM/STS実験を行うと共に、ARPES実験を試みた。その結果、
磁性不純物Niの方が非磁性不純物Znに比べて超伝導抑制効果が弱いという“超伝導に対する特異な不純物効果”
がCuスピン間の反強磁性結合に対する不純物効果として説明できることが明らかになった。また、高温超伝導を
齎すペアリングの機構に反強磁性相互作用が深く関わっていることを強く支持する結果が得られた。

研究成果の概要（英文）：   For the understanding of the relation of the antiferromagnetic coupling 
between Cu spins with the high-temperature superconducting mechanism and the origin of pseudogap 
phenomenon in cuprates, we performed STM/STS experiments at T<<Tc in pure and Ni-impurity doped 
Bi-based high-Tc cuprates, and also tried to make ARPES experiments. In high-Tc cuprates, it is 
well-known that the suppression effect on the superconductivity due to impurities is much weaker for
 magnetic Ni than for nonmagnetic Zn. The present study has demonstrated that such anomalous 
impurity effect on the high-Tc superconductivity can be explained in terms of the impurity effect on
 the antiferromagnetic coupling of Cu-spins. Furthermore, we have also obtained some results 
suggesting that the antiferromagnetic coupling is responsible for the pairing mechanism in high-Tc 
cuprates.

研究分野：固体電子物性
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１．研究開始当初の背景 

 代表的な銅酸化物高温超伝導体の一つであ
る Bi2Sr2CaCu2O8+(Bi2212)のフェルミ面は、
有効超伝導ギャップが開くフェルミアーク
(FA)と擬ギャップが開くアンタイノード
(AN)領域に二分される（図 1）。また、それぞ
れの領域の準粒子状態を反映する超格子構造
が STM/STS により観測されている。AN 領域
の擬ギャップおよび電子系超格子は、その起
源や超伝導発現機構との関わりが注目され、
実験と理論の両面から精力的に研究されてき
た。AN 領域は Cu スピンの反強磁性ゾーン境
界と交差する点、いわゆる“ホットスポット”
の周りに広がっており、この領域の電子状態
は反強磁性的に強く結合する。また、銅酸化
物高温超伝導体では、(Cu サイトに添加され
た)磁性不純物(Ni)の方が非磁性不純物(Zn)
よりも超伝導に対する抑制効果が弱いことが
知られており、このような超伝導の特異な性
質は、その発現機構に Cu スピン間の反強磁性
相互作用(相関)が関わっていることを示唆す
るものと考えられている[1]。 

図 1：フェルミ面上のギャップ構造 

 

２．研究の目的 

 本研究では、高温超伝導発現機構と反強磁
性スピン相関との関わりを解明するために、
超伝導や反強磁性相互作用に対する Ni 不純
物効果と併せて AN 領域の電子状態の性質を
詳しく調べた。 

 

３．研究の方法 

 上記の目的を達成するために、Bi2212 の超
伝導転移温度 Tcより低温（T<<Tc）で STM/STS

実験を行うと共に、ARPES 実験を試みた。本
研究では、Ni 不純物効果を含めた超伝導ギャ
ップや Cu スピンの反強磁性相互作用に関す
る性質について詳しく調べたが、これらに関
してはTcに関する最適ホール濃度(OP)p~0.17

の試料を用いた。また、AN 領域の電子状態の
性質に関する研究は、その特徴である擬ギャ
ップや電子系超格子構造が顕著に発達する傾
向にある p~1/8 付近のアンダードープ（UD）
試料を用いて行った。 

 
４．研究成果 
(１)AN 領域の電子状態と関係する電子系超 

格子構造 
p~1/8付近のUD試料における典型的な STS

スペクトル（トンネル微分伝導度 dI/dV のバ

イアス電圧 V 依存性（dI/dV-V 曲線））は、擬
ギャップに対応するブロードなピーク構造に
加え、その内側にサブギャップ的な小ピーク
(あるいはショルダー)構造を示す（図 2(d)）。
サブギャップ（SG）は擬ギャップの形成後に
残る AN 領域の状態に開くペアリングギャッ
プ（0）より少し小さいが、同程度の大きさで
あり、空間的に比較的均一である。一方、擬ギ
ャップはナノメータ・スケールで空間的に不
均一であり、その大きさPGは0からその数倍
程度まで分布する。このようにPGが著しく不
均一な場合には、PG/e でのスペクトル（ピー
ク）強度をマッピングした画像に“Cu-O-Cu 

bond centered modulation (BCM)”と呼ばれる
Cu–O 結合の一次元的変調を伴った数ナノメ
ータ長ドメインのガラス様構造が現れる
[2~4]。一方、PG/e でのスペクトル強度画像
(dI/dV 像)には、BCM と同じ領域にチェッカ
ーボード様の変調構造（CBM）が現れる(図
2(b)と(c))[4]。したがって、AN 領域の電子
状態が示す空間変調は、SG(~0)程度の低エ
ネルギーで CBM であり、PG程度の高エネル
ギーでは BCM であると考えられる。 

図 2：UD-Bi2212 の STM/STS の結果, (a)Vs=PG/e

に関する dI/dV 像, (b) Vs=25 mV での dI/dV 像, 

(c)図(a)の dI/dV 像の一部にラプラシアン・フィ

ルターをかけたもの, (d)STS スペクトルの一例 

 

(２)超伝導ギャップと一次元超格子（Cu スピ 
ン間の反強磁性結合）との相関 

 最適ホール濃度の試料の超伝導状態では、
FA上に開く d波超伝導ギャップとコンシステ
ントな形状の STS スペクトルが観測された。
このようなスペクトルから構成される dI/dV

像では、CBM や BCM は見られず、フェルミ
面上の超伝導ギャップ(S(r))を反映する空
間変調が現れる。興味深いことに、OP-Bi2212

の dI/dV 像は Bi2212 の特徴の一つである b 軸
方向の一次元超格子と同じ周期で変調するこ
とが明らかとなった(図 3(c)と(d))。一次元超
格子は CuO5 ピラミッドの Cu と頂点 O 間の
結合長の変動を齎し、これにより Cu スピン間
の反強磁性結合定数 J にも同じ周期の変調が



生じると理論的に予測されている[5]。本研究
における詳細な解析から、S(r)は J(r)と正の
相関を示すことが明らかとなった。また、２
種類のギャップ構造を示す系では空間的に不
均一な擬ギャップ端の a 軸に平行な直線に沿
った平均値と一次元超格子との相関が報告さ
れているが[6]、この結果は、擬ギャップ端が
0 からその数倍程度まで分布することを考慮
すると、S(r)の変調で説明できることも明ら
かとなった。 

図 3：OP-Bi2212 の STM/STS の結果, (a) STS スペ

クトルの一例, (b) Vs= mV で測定されたトポ

像, (c) Vs= mV(<0/e)の dI/dV 像, (d) Vs=50 

mV(>0/e)の dI/dV 像, 破線は一次元超格子に伴

う原子欠損列の位置を表す。  

 
(３)超伝導ギャップと反強磁性共鳴モードに 

対する Ni 不純物効果 
 OP-Bi2212 の STS スペクトルでは、負のバ
イアス（エネルギー）領域における超伝導ギ
ャップ端(Vs = -0/e)でのピークの外側に明瞭
なディップ構造が見られる。これはペアリン
グと関係するコレクティブ・モードを反映す
ると考えられている[7]。また、（ギャップ端
からディップまでのエネルギーとして見積も
られる）コレクティブ・モードのエネルギー
Ωは、OP-Bi2212 の中性子非弾性磁気散乱実
験で観測されている反強磁性共鳴モードのエ
ネルギーとほぼ一致する[7]。さらに、Ωは一
次元超格子に伴う Cu スピン間の反強磁性結
合定数の空間変調 J(r)と負の相関を示すが、
これはコレクティブ・モードが反強磁性共鳴
モードであることと合致する[8]。 

本研究では、磁性不純物 Ni による比較的弱
い超伝導抑制効果の起源に関する知見を得る
ために、少量の Ni をドープした OP-Bi2212 試
料で Ni 周囲における0とΩを STM/STS によ
り詳しく調べた。また、ARPES により k-空間
におけるギャップの分散やディップ構造の観
測を試みたが、Ni による不純物効果を確認で
きるまでには至らなかった。 

 本研究で用いた試料の Ni 不純物濃度 x は、
STM/STS で測定した dI/dV 像において Ni 原
子の数を直接カウントすることにより評価し 

図 4：Ni を添加した OP-Bi2212 の STM/STS の結果, 

(a)x~2.2%の dI/dV 像(Vs= mV, ○で囲んだ輝

点が Ni), (b)と(c) x~0.3%の dI/dV 像(正(Vs=10 

mV(b))と負(Vs= -10 mV (c))のバイアスで Ni周

囲の準粒子束縛状態の空間構造が異なる)  

 

た。x~0.3%の試料の Tc は 84 K で、純粋のも
の（Tc=90 K）からの低下量は 6 K と小さい。
このような Ni 不純物による超伝導の抑制が
弱い試料では、Ni 不純物の周囲の直径 2 nm 程
度の領域に広がる準粒子の束縛状態が観測さ
れ、正負のエネルギーで異なる空間構造を示
すことが確認された(図 4 と 5) [9]。超伝導
ギャップの大きさ0（d 波超伝導ギャップの振
幅）は、Ni 周囲の準粒子束縛状態が見られる
領域で抑制される傾向にあるが、その程度は
小さいことが明らかとなった。一方、これら
の領域における反強磁性共鳴モードのエネル
ギーΩは、逆に大きくなる傾向がある(図 5)。
このように、本研究では、Ni 不純物効果に関
しても0 とΩの間に負の相関があることが示
された。Ωは反強磁性結合定数 J に反比例す
ることが理論的に示されている[10]。したが
って、Ni の周囲においても0と J の間に正の
相関があり、その超伝導の抑制は J の低下に
よって齎される可能性がある。最初の節で記
したように、磁性不純物 Ni の方が磁性不純物
Zn より超伝導の抑制効果は弱い。このような 

図 5：Ni(x~0.3%)を添加したOP-Bi2212の STM/STS

の結果, (a)と(b) Vs=±10 mV に関する dI/dV 像, 

(c)0 のマップ, (d) Ωのマップ, ○は Ni の周

りに広がる準粒子束縛状態の領域を表す。 

dip 



高温超伝導に対する特異な不純物効果は、Cu

サイトの不純物による Jの抑制が(スピン間の
結合を完全に切る)Znより Niの方が弱いため
と考えられ、Cu スピンの反強磁性相互作用
（相関）に対する不純物効果として説明でき
ると思われる。 
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