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研究成果の概要（和文）：超伝導エネルギーギャップを、レーザーを光源とすることで実現する超精密光電子分
光で測定する。特に単位胞あたり3枚の超伝導層 (CuO2 面) を持つ Bi2Sr2Ca2Cu3O10+δ(Bi2223)に着目した。
最適ドープBi2223における超伝導体の新しい現象を明らかにした。 異なる大きさのエネルギーギャップを有す
る内側及び外側のＣｕＯ ２平面から誘導されたボゴリュボフバンドの混成を観察し、 コヒーレントピークの分
裂とそれに伴うスペクトルギャップの増大を示した。電子対形成の著しい変調は、三層系銅酸化物において最高
の臨界温度を達成するための要因として提案した。

研究成果の概要（英文）：The energy gap developed from the high temperature above the superconducting
 transition temperature is measured by ultra-precision photoelectron spectroscopy realized by using 
a laser as a light source. In particular, we focused on Bi2Sr2Ca2Cu3O10 + δ (Bi2223) with three 
superconducting layers (CuO2 planes) per unit cell. A new phenomenon of superconductors in optimally
 doped Bi2223 is revealed. Hybridization of Bogoliubov bands derived from inner and outer CuO 2 
planes with different energy gaps was observed, showing the splitting of the coherent peak and the 
associated increase of the spectral gap. Significant modulation of electron pairing has been 
proposed as a factor to achieve the highest critical temperature in trilayer copper oxides.

研究分野： 電子物性

キーワード： 光電子分光　超伝導　レーザー

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
液体窒素温度を超える高い臨界温度を示す超伝導体が約30年前銅酸化物において発見れて以来、銅酸化物高温超
伝導体は物性研究の対象として長らく主役を担ってきた。それにも関わらず、その高い超伝導臨界温度が生み出
される機構に関しては未だ統一した見解が得られていない。 超伝導は、伝導を支配する電子が多数の対を組む
ことで安定化し、背景にある格子振動や不純物による散乱を受けることなく電流を流す特異な電子状態である。
超伝導の発現機構を解明する上で、電子同士を対として結びつける”のり”を同定することが重要であり、
Bi2223のレーザーARPES研究で見出した転移温度上の理解により応用研究への波及が期待される。
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１．研究開始当初の背景 
 
 高温超伝導の発現機構解明は、その発見から約 30 年が経った今でも物性物理学の も挑戦的
な課題の一つである。超高圧下の H2S が 203K の新記録超伝導温度を達成し、FeSe 単層膜で 100K
を越える高温超伝導が発見され、さらには光誘起で非平衡高温超伝導が示唆されるなど、高温超
伝導の物性研究が今新しい局面を迎えている。銅酸化物及び鉄系高温超伝導体の研究において
も、実験技術の向上と切磋琢磨して、電子物性の全容解明へ向けて急速に研究が進展している。
近年、銅酸化物の擬ギャップ相において電荷秩序が X 線散乱実験により示され、走査型トンネ
ル顕微鏡実験からも対応する電子状態が確認された。鉄系物質の擬ギャップに関しては、ネマテ
ィックな電子状態との関係が活発に議論されている。高温超伝導体における電子対の形成と、多
様な秩序状態(擬ギャップ状態、電荷・スピン密度波状態、及び軌道秩序状態)との相互関係は、
現在 もホットなトピックの一つである。 
 
２．研究の目的 
 

高温超伝導体の超伝導機構を解明する上で、電子対の形成と、多様な秩序状態(擬ギャップ状
態、電荷・スピン密度波状態、及び軌道秩序状態)との相互関係を明らかにする必要がある。特
に本研究では、エネルギースケールでは似通った上記する様々な電子状態を、レーザー励起で超
高分解能を達成した角度分解光電子分光を用いて選別研究し、それらの性質を精密に比較する
ことで相互関係を調べることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 

本研究では、超伝導エネルギーギャップを、レーザーを光源として超精密光電子分光測定する。
本研究では特に単位胞あたり 3 枚の超伝導層 (CuO2 面) を持つビスマス系銅酸化物超伝導体 
Bi2Sr2Ca2Cu3O10+δ（Bi2223； 適ドープ試料の Tc=110K）に着目する。ビスマス系試料は CuO2 面
が増えると超伝導転移温度が上昇するため、「高い超伝導を生む根源は?」との問いに直接アクセ
スできる。また、ブロック層同士が弱い結合（ファンデアワールス力）で繋がっているため、劈
開性が良く、清浄表面を得ることが強く求められる光電子分光測定には 適である。 
 
４．研究成果 

 
測定したスペクトルイメージとそれに対応する Fermi 面を図 1 に示す。図 1 の (a)∼(h) は 

(i) の矢印で表した方向の ARPES 分散の測定結果である。赤と 青の線で描かれたバンド分散
は EDC(Energy distribution curves)スペクトルのピーク 位置から決定しており、赤の点線は超伝
導バンドの混成由来で分裂した Inner バンドのピーク位置を表している。図 1(i)では、2 つのフ
ェルミ面が確認される。これは、Bi2223 単位胞内に 3 枚ある CuO2 面の内、キャリア量の異なる
外側と 内側のそれぞれから形成される、Inner Plane と Outer Plane 由来のバンド分散である。ノ
ード (f=0°) のエネルギーギャップは 0 で、ゾーン端 (f = 45°) に向かうにつれ値が大きくなっ
ていく。 
本測定では超伝導状態でのバンド混成と

いう驚くべき新事実を観測した(図 1 の
(j)∼(l))。図 1(j)は常伝導状態で、二つのバン
ドは互いに並行で混成しない。しかし超伝
導状態となる時(図 1 (k)、(l))、ボゴリューボ
フの折り返し効果によりバンドが折れ曲
り、二つのバンドが交差することで混成が
生じる。スペクトル強度の分裂がバンド通
しの交差点で観測された。(図1 の (d)∼(g))。 
 Bi2223 の特性として、図 2 (a) に注目する。
このスペクトルは波数 kF での エネルギー
分布曲線(EDC)である。例えば、図 2 の(a)で
のf =10.9°の EDC は図 1 の(d)のピンクの
矢印の地点でエネルギー方向にカットした
強度曲線である。ただし、ここでの各スペク
トデータから EFを境に対称化し、フェルミ
分布関数の影響を取り除いた図である。f = 
18.4°でのスペクトルで二つのローレンツ関
数でフィッティングを行うと、綺麗に元の
スペクトルと一致することがわかる。ここ
で混成による現象として、fが大きくなるに
つれ、支配的なコヒーレントピークが小さ
い ギャップのピークから、大きいギャップ 

図 1: ARPES で測定したスペクトル画像とフ
ェルミ面 (a)∼(h) (i) の矢印で表した方向の 
ARPES 分散画像。(i) 超伝導状態の Fermi 
面。(j)∼(l) 超伝導由来のバンド混成の模式図。 



のピークへ切り替わる様子を確認した。
その結果、スペクトルギャップの運動量
依存性に異常が現れた。図 2(b)ではスペ
クトルの支配的なコヒーレントピーク
のエネルギーフャップを図示した。ギャ
ップ値はノード 近くで滑らかに増加
し、ある波数領域 (f =20°) で急激にジ
ャンプする。混成ギャップ の大きさは
約 15meV 程度である。 
今までの ARPES データを理解するた

め、三層系の数値計算を行った(図３)。
ボゴリューボフバンドの混成が生じる
ためには超伝導層間の電子のホッピン
グと Inner、Outer Plane の異なる超伝導
秩序変数が必要であることが判明した。
後者は三層以上の層間に不均一 なキャ
リア分布を示す、銅酸化物高温超伝導体
に特有のものである。図 ３(a1)∼(a12) 
は図 (b) の赤線で表現されている位置
のスペクトル強度の分散を表している。角度fは Inner Plane のフェルミ面での位置を表してい
る。赤と青の線はバンド分散のスペクトルピークの軌跡を描いている。また、青線のバンド分散
は二本あるが、 二枚の Outer Plane に由来する二つのバンドはほとんど縮退しているため、分
裂エネルギーは非常に小さい。この結果は、ARPES 結果の分裂が見ることができない Outer バ
ンドと非常に合っている。図 (b) は計算から得られたフェルミ面マップである。図(c)は図(a)の
スペクトルピークから決定したエネルギーギャップである。実験値は中抜きの点で表している。
点線は混成がない場合のスペクトルギャップの計算値を示している。図(c)を見るとノードから
離れたところでは、超伝導ギャップが開き、分散の折り返しが kF に生じる。バンド間の混成はf
が小さい領域ではほとんど無視できるが、ギャップの大きさが増えるにつれ、ボゴリューボフバ
ンドの折り返しが強くなるため、アンチノードに向かうにつれ顕著に見える。ARPES 結果と同
様に明確なスペクトル強度の分裂はf =18°周辺で得られる。より大きい角度では、明確に定義さ
れた混成バンドが生成され、図 (c) で赤線で表現されたバンドのギャップが増強される。数値計
算では ARPES 結果とは異なり、スペクトル強度はアンチノード近辺でもブロード化せず、明瞭
であるため、混成の効果がアンチノード近辺まで維持されていることがわかり、広 範囲のフェ
ルミ面でのギャップの増大を引き起こすことが示されている。 
混成バンドのエネルギーギャップの運動量変
化を図 3(c)に示す。比較のため に混成なしの
数値計算の結果と ARPES結果も共にプロット
した。数値計算は ARPES 結果をほぼ完全に再
現し、結論の正当性を示す。ノードに近いエネ
ルギーギャップはバンド混成の効果によって
減少するが、その運動量の範囲はギャップの
強化が生じる範囲よりも制限されていること
がわかる。 
これらの結果は Bi2223 の電子対が超伝導混

成によって顕著に変調を受け、バンドの一つ
のギャップが増大していることを示す。した
がって、Bi2223 の高い超伝導転移温度との関
係が大いに期待される。Bi2223 の超伝導を支
配するのが Inner Plane 由来であるならば、
Inner のギャップの増大は Tc を上昇させう
る。この議論は Bi2223 の特徴的な相図とも関
係している。従来の銅酸化物高温超伝導体で
はオーバードープ領域で超伝導転移温度は減
少傾向にあるにも関わらず、Bi2223 のオーバ
ードープ領域では超伝導転移温度がほとんど
変化しないことが示されている。すなわち、
inner へドーパント層からのキャリア注入が生
じにくい結果、inner plane は常に 適ドープが
保持されると考えられる。この結果を証明す
るためには今後の研究が望まれる。 
 
 
 

図 3: Bi2223 のバンド構造の数値計算と実験
値 (a1)∼(a12)(b) の赤線で表現されている位
置のスペクトル強度の分散。(b) 計算から得 
られたフェルミ面。(c)(a) のスペクトルピー
クから決定したエネルギーギャップ。 

図 2: ARPES で測定した超伝導ギャップと角度
の関係 (a) 混成が起きて、Inner と Outer のバ
ンドが二つに分裂した画像(図 1 の (d)∼(g)) の 
Inner の  kF 位置でのスペクトル。(b)Inner 
Plane と Outer Plane バンドの各波数点で の
スペクトルギャップ。赤丸と赤抜きの点はそれぞ
れ (a) のピーク位置と対応している。 
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