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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体の(110)面におけるアンドレーエフ束縛状態は、理論計算やト
ンネル分光により広く実証されてきたが、原理的には観測可能な角度分解光電子分光（ARPES）を用いた報告例
は存在しない。これは非容易へき開面である(110)面でのARPES測定が困難であったことに起因すると推察され
る。そこで本研究ではマイクロ集光した放射光ARPESを活用することで、非容易へき開面の(100)/(110)面での
ARPES測定を実現した。また、機械学習を用いた顕微ARPESデータ解析手法の開発により、不均一試料表面での顕
微ARPES計測の効率化と高速化に成功した。

研究成果の概要（英文）：The existence of Andreev bound states on the (110) surface of cuprate 
high-temperature superconductors has been widely demonstrated through theoretical calculations and 
tunneling spectroscopy. However, there have been no reports of their observation using 
angle-resolved photoemission spectroscopy (ARPES), which is, in principle, capable of detecting such
 states. This is likely due to the difficulty of performing ARPES measurements on the (110) surface 
that is not easily cleavable. Therefore, in this study, we performed ARPES measurements on the (100)
/(110) surfaces of cuprate high-temperature superconductors using spatially-resolved ARPES with 
micro-focused synchrotron radiation. Furthermore, we developed machine learning-based data analysis 
methods for spatially-resolved ARPES on inhomogeneous sample surfaces, leading to significantly 
improved efficiency in analyzing and understanding the spatial mapping ARPES data.

研究分野： 固体物性、放射光物性

キーワード： 角度分解光電子分光　銅酸化物高温超伝導体　アンドレーエフ束縛状態　光電子顕微分光　機械学習

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、顕微ARPESを活用することで、非容易へき開面でのARPES測定を確立し、銅酸化物高温超伝導体の
(100)面および(110)面の電子状態の観測に成功した。また、機械学習を用いた顕微ARPESデータ解析手法を開発
し、顕微ARPES計測の効率化と高速化に成功した。本研究により高度化した計測・解析技術は、界面におけるア
ンドレーエフ束縛状態や、局所領域において存在が予測される高次トポロジカル絶縁体などの顕微観測にも大き
く貢献できると考えられるため、波及効果も大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 銅酸化物高温超伝導体では、d 波超伝導対称性の性質を反映し、（110）界面に分散を持たない
ゼロエネルギー・アンドレーエフ束縛状態の存在が理論的に予測される。実験的にも、トンネル
分光を用いたゼロバイアス・コンダクタンスピークの観測により、銅酸化物高温超伝導体におけ
るアンドレーエフ束縛状態の存在は広く実証されている。しかし、原理的に波数分解能を持たな
いトンネル分光ではアンドレーエフ束縛状態の分散関係を直接的に検証することは出来ない。
一方、固体中の電子のエネルギー・波数分散関係を観測出来る ARPES は、原理的には、アンドレ
ーエフ束縛状態の分散関係を直接検証できる実験手法である。しかし、ARPES を用いたアンドレ
ーエフ束縛状態の研究・報告例はこれまで存在しない。これは、従来、へき開性・平坦性が高く、
超伝導発現の舞台である（001）面を用いて、銅酸化物超伝導体の ARPES 研究が進められてきた
ことに起因すると推察される。従って、表面作成が困難な（110）面を用いたアンドレーエフ束
縛状態に関する ARPES 研究は挑戦的な課題であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では「試料の微細加工」・「試料のへき開・破砕の工夫」・「顕微 ARPES」を組み合わせる

ことで「非容易へき開面での ARPES 手法」を確立する。これにより、銅酸化物高温超伝導体の
（110）面に現れるアンドレーエフ束縛状態を直接観測することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 銅酸化物超伝導体は、c 軸方向に CuO2面が積層した層状ペロブスカイト構造を取る。従って、
容易へき開面は（001）面となり、(110)面等の低数面には割れにくい。しかし、c 軸方向の厚み
を数十マイクロメートル程度へ微細加工し、側面から叩くことで、(110)面等の低数のへき開（破
砕）面を微小（＝ミクロンオーダー）ながら得ることが出来る。本研究では、結晶の 3 次元性が
高い「La2-xSrxCuO4（LSCO）」を対象とする（＝c 軸方向に割れにくく、低数面が出現しやすい）。
この系は、CuO2面が単位胞内に１枚のみ含むため、単純な電子構造を取ることも利点として挙げ
られる。次に、へき開（破砕）表面の中から、(110)面の微小領域を検出し、ARPES 測定を行うた
めに、ミクロンオーダーの高い空間分解能（微小集光した入射光×高精度の試料位置制御）を備
えた顕微 ARPES を利用する。また、アンドレーエフ束縛状態は、超伝導ギャップ内に出現するた
め、高エネルギー分解能での顕微 ARPES 測定が必要となる。実際の高分解能・顕微 ARPES 測定
は、英国放射光施設 Diamond Light Source の高分解能 APRES ビームライン(I05)ならびに米国
スタンフォード放射光施設 Stanford Synchrotron Radiation Lightsource (SSRL)を利用する。
また、予備的な ARPES 実験として、国内放射光施設（広島大学放射光科学研究センター(HiSOR)
など）を利用する。 
 
４．研究成果 
（１）機械学習を用いた顕微 ARPES データ解析手法の開発 
銅酸化物超伝導体を、(110)方向にへき開した場合、(110)面等の低数の微小へき開（破砕）面

を得ることが出来ると期待されるが、得られるへき開面は均一ではなく、複数の面方位まで混在
した状況が予測される。このような不均一試料において、顕微 ARPES 計測を行い、所望の電子状
態を効率的に観測するためには、空間的に不均一に混在する電子状態をスペクトルの特徴で分
類し、それらの空間分布を可視化する必要がある。そこで本研究では、機械学習を用いた顕微
ARPES データの解析手法の開発に取り組んだ。 
顕微 ARPES 実験では、表面に異なる終端面（CuO 面と BaO 面）が混在し、局所的に電子状態が

不均一に変化することが分かっている Y 系銅酸化物高温超伝導体（YBa2Cu3O7-δ）を用いた。本研
究では、1150 点の二次元空間点において、エネルギー軸 1040 点×角度軸 1000 点からなる ARPES
スペクトルを逐次計測して得られた四次元データセットに対して、教師なし学習（＝事前にデー
タの正解を与えることなく、入力データ群から、データが有する本質的な特徴量を抽出できる）
の一種であるクラスタリングを用いた解析手法を開発した。その結果、空間 ARPES データの特徴
量を抽出し、特徴量に応じたデータのグループ分けと空間分布の可視化、さらには、各グループ
内の特徴量を最も強く表す空間領域（最適測定点）の可視化にも成功した（図１）。これにより、
これまで顕微 ARPES 計測において、手動や目視確認に頼っていた空間データ特徴の確認・把握
が、自動かつ高速で可能となり、顕微 ARPES 計測の効率化・高速化に成功した。この成果は、npj 
Quantum Materials で論文発表し、Synchrotron Radiation News にて解説した。また、日刊工業
新聞“量子科学でつくる未来”の記事として、内容紹介した。 



 
（２）La 系銅酸化物の複数面方位における顕微 ARPES 
最適ドープ LSCO を棒状に微細加工することで、これまで広く行われてきた(001)面だけでな

く、(100)および(110)面を使用したマイクロ ARPES 実験を実施した。マイクロビームを用いるこ
とで、微小な(100)および(110)面からの光電子強度の観測ならびに明瞭な準粒子分散の観測に
成功した。また、励起光エネルギーを固定し、試料の角度マッピングまたは分析器のディフレク
ターマッピングを行うことで、c 軸方向のバンド分散（つまり、(001)面での kz分散）を面内の
フェルミ面として観測に成功した。ただし、超伝導ギャップ内に存在すると予測されるアンドレ
ーエフ束縛状態の有無を検証するには、銅酸化物の超伝導ギャップが異方的な d 波対称性を持
つことを考慮し、ab 面内のフェルミ面での測定波数位置を調整する必要がある。そこで、試料
の垂直放出角度を分析器に対して高精度に決定した状態で、励起光エネルギー依存性の測定を
行い、ab 面内のフェルミ面を実際に測定することに成功した。計測された ab 面内のフェルミ面
を基に、超伝導ギャップが最大となるアンチノード方向で高分解能かつ高統計精度の ARPES 測
定を行った。その結果、(100)面では、超伝導ギャップのみが観測され、ギャップ内に有意なゼ
ロエネルギー状態は観測されなかった。一方、(110)面では超伝導ギャップとともに、フェルミ
準位を中心としたピーク構造の存在が示唆される結果が得られた。これらの結果は、「ARPES を
用いたアンドレーエフ束縛状態の観測」と「非容易へき開面での ARPES 手法の確立」を実証する
ものと考えられる。 

図 1．(a) 顕微 ARPES 計測の模式図、(b) クラスタリング解析の使用例。 
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