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研究成果の概要（和文）：銅酸化物や鉄系超伝導体では、キャリア量によって、純粋な超伝導状態から、超伝導
が擬ギャップ状態や電荷・スピン密度波と混在する特殊な状態まで実現するため、自発的対称性の破れに伴う励
起モードを研究する格好の舞台を提供してくれる。我々は波数分解したスペクトルが得られる時間分解ARPESに
よる電子系ダイナミクスを研究した。超伝導とは無関係に長時間の緩和成分が観察され得ることを示し、「遅い
緩和＝超伝導の再構成」の構図そのものを再検討する必要性を見出した。また、pump光の強度によって緩和時間
が大きく変化することを見出し、これまでの実験結果の食い違いを説明した。

研究成果の概要（英文）：In a copper oxide or iron-based superconductor, depending on the amount of 
carriers, it can be realized, depending on the amount of carriers, from a pure superconducting state
 to a characteristic state in which the superconductivity is mixed with a pseudo gap state or 
charge/spin density wave. These thus provide an intriguing platform to study excitation modes 
associated with spontaneous symmetry breaking. We studied the dynamics of electron systems by 
time-resolved ARPES, which can obtain momentum-resolved spectra. We have shown that long-term 
relaxation components can be observed regardless of superconductivity, and we have found the need to
 reexamine the notion of "slow relaxation = reconstruction of superconductivity". In addition, we 
found that the relaxation time changes significantly depending on the intensity of pump power, and 
explained the discrepancy among the contradicting experimental results.

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

  ２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、高い超伝導臨界温度が生じる機構
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、Bi2212の時間分
解ARPES研究で見出した電子系ダイナミクスの理解により応用研究への波及が期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
銅酸化物の擬ギャップは、超伝導ギャップと同程度のエネルギースケールを持つため、超伝導

への (1)前駆現象か、それとも(2)競合状態か、区別が困難であった。我々は、ギャップサイズで
はなくスペクトル成分に着目する発想で、コヒーレントな超伝導スペクトルが擬ギャップの発
達する運動量空間で強く抑制されることを発見し、両者の競合関係を明瞭に示した。複数の秩序
がせめぎ合う電子状態は、ブリルアンゾーン端のアンチノードで観測される。対照的に、ノード
近傍を支配する電子対ギャップは、従来型超伝導体と同じく、BCS 関数に従い T=Tc で閉じると
信じられて来た。その中、我々は、放射光データの不十分な分解能による ARPES スペクトルの
幅が、ギャップが閉じる温度を過小評価させる可能性に着眼した。超高分解能を持つレーザー
ARPES の特徴を最大限に引き出す前例にない精密温度スキャン測定から、着眼通り、ノード近
傍の電子対ギャップは Tc ではなく、Tc より約 1.5 倍も高い温度(Tpair)から開くことを見出した。
アンチノードで発達する擬ギャップが電子対形成を阻害する結果として、Tc と Tpair に極端な不
一致が生じることを示した。これは従来型超伝導では想定されない銅酸化物の特性である。最近
では、超伝導を抑制する電荷秩序が不足ドープ試料の X 線散乱実験から報告されたことで、擬
ギャップと電荷秩序との関係が、解決すべき次のステップとして現在世界中で活発に研究され
ている。 
 
 
２．研究の目的 
 
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最も挑戦的

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。近
年、銅酸化物の擬ギャップ相で電荷秩序が 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相は、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)との相関は物性物理学で現在最
もホットなトピックの一つである。 

高温超伝導体の静的な電子構造は研究し尽くされて来たが、それでもなお超伝導の発現機構
が確立していないことから、新しい切り口からの研究が求められる。本研究では、エネルギース
ケールでは似通った高温超伝導体の電子対形成及び多様な秩序状態(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)を時間スケールで分離して観測することで、超伝導におけ
るそれぞれの役割を新しい角度から同定する。複数の秩序が異方的に拮抗する高温超伝導体を
時間分解•角度分解する本研究によって、高温超伝導原理の全容解明へ向けてブレークスルーが
期待される。 
 
 
３．研究の方法 
 
超高速分光法では、pump 光で瞬間的に熱された電子系が、微視的な環境と相互作用を行い緩和

する過程を probe 光で観測する。非平衡にある電子系は、電子相関や電子-格子散乱を経て緩和
していくが、その時間スケールが各相互作用で異なるため、静的には似通った秩序構造を、時間
軸で分離して観測できる。その中でも時間分解 ARPES は、様々な物性を支配するフェルミ準位
近傍の非平衡電子状態を波数分解して直接観測できる点で他の超高速分光法とは一線を画す。
しかしながら、時間分解 ARPES を用いた超伝導研究は未だ発展途上にあり、日本では東大物性
研以外に皆無であるだけでなく、世界的に見ても始まったばかりの分野である。 
 高温超伝導体におけるギャップ状態(擬ギャップ状態及び電子対状態)に起因するヒッグスモ
ードを誘起させ観測するためには、その pump 光源として、レーザーパルスの強度が十分に強く、
かつフォトンエネルギーがギャップサイズと同程度であることが求められる。本計画では、波長
可変な pump 光源を用いて、時間分解 ARPES を超伝導研究の強力なツールとして確立する。 
 
４．研究成果 
 
急激な光励起で破壊された電子対や電荷等の密度波が、微視的な相互作用を経て再構成される

時間過程を追跡した。時間軸で選別される擬ギャップ及び電子対ギャップ由来の緩和時間や結
合定数から、それぞれの秩序状態に関与する相互作用を同定できる。擬ギャップの起源には諸説
あり、ネマティックに配列する電荷秩序が提案されている。この特異な電子状態が瞬時に乱され
て再び平衡状態へ移り変わる一連の過渡変化を追跡することで、電子対形成と擬ギャップの発
達とが競合する動的振る舞いが研究出来る。時間分解研究は複数の秩序が拮抗する高温超伝導
体研究の醍醐味だと言ってよい。 
 連続的な対称性が自発的に破れると、系がそれを回復しようとする結果、オーダーパラメータ
の位相と振幅の揺らぎに対応する集団励起モードが出現する。特に、有限のエネルギーを要する



振幅方向の振動モードをヒッグスモードと読ぶ。このヒッグスモードは、BCS 状態と電荷密度
波(CDW)状態が共存する NbSe2のラマン散乱で過去に観察されていた。近年、純粋な s波低温超
伝導体におけるヒッグスモードの観察が報告された。高温超伝導体では、電荷秩序の振動モード
が光学反射測定で確認されている。アンチノードで発達する擬ギャップと、この電荷秩序との関
係を解明する上で、未開拓な波数分解研究が望まれる。 
 これらの先行研究を発展させて、我々は、時間分解 ARPES による波数分解したエネルギーギ
ャップの直接観察から、時間分解測定を行う。銅酸化物や鉄系超伝導体では、キャリア量によっ
て、純粋な超伝導状態から、超伝導が擬ギャップ状態や電荷・スピン密度波と混在する特殊な状
態まで実現するため、自発的対称性の破れに伴う励起モードを研究する格好の舞台を提供して
くれる。この研究を通して、電子対形成のメカニズムや擬ギャップを伴う秩序状態の起源、及び
それらの相互関係を解明する新たな手がかりが得られると考えている。 
 時間分解 ARPES を用いたこれまでの数少ない超伝導研究では、銅酸化物を光励起して得られ
る非占有側のスペクトル量が時間軸に対し追跡されてきた。その中で、励起準粒子の緩和に際し、
「遅い緩和＝超伝導の再構成」の構図(RT モデル,図１(b))でデータ解釈が成されてきた。つまり、
破壊された電子対が再結合する過程と、それによって生成されるフォノンが再び電子対を破壊
する過程とがループを描き、その結果、電子系過渡変化が遅延すると解釈する。主に２グループ
から報告されているが、電子系の緩和時間に強い異方性があるとする結果と、等方的だとする結
果で互いに食い違いが有り、超伝導や擬ギャップの過渡変化は未だ解明されていない。我々は、
「遅い緩和＝超伝導の再構成」の前提そのものを検証するため、超伝導の発現しないほどに過剰
ドープした試料の研究からスタートした[図１]。その結果、超伝導とは無関係に長時間の緩和成
分が観察され得ることを示し、「遅い緩和＝超伝導の再構成」の構図そのものを再検討する必要
性を見出した。さらに、pump 光の強度によって緩和時間が大きく変化することを見出し、グル
ープ間で見えた実験結果の食い違いに解釈を与えた。 
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