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研究成果の概要（和文）：低エネルギー放射光源を用いた角度分解光電子分光手法により、酸素
同位体置換した Bi2Sr2CaCu2O8+δの電子ボゾン結合に伴うノード方向の電子分散の屈曲（キンク）
構造に明瞭な酸素同位体効果を示した。その大きさ（数 meV）およびエネルギーシフト方向は
酸素同位体質量の変化量から予測される振動数の変化量と同等ある。故に、本研究により、「フ
ェルミ準位近傍に現れる電子分散のキンク構造は、電子格子相互作用により起きている」と結
論した。 
 
研究成果の概要（英文）： Angle-resolved photoemission spectroscopy with low-energy tunable 
photons along the nodal direction of oxygen isotope substituted Bi2Sr2CaCu2O8+δ reveals a 
distinct oxygen isotope shift near the electron-boson coupling “kink” in the electronic 
dispersion. The magnitude (a few meV) and direction of the kink shift are as expected due 
to the measured isotopic shift of phonon frequency, and are also in agreement with 
theoretical expectations. This demonstrates the participation of the phonons as dominant 
players, as well as pinpointing the most relevant of the phonon branches. 
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１．研究開始当初の背景 
超伝導には電子対形成が不可欠である。来

型超伝導体において、この対形成機構は格子
振動（フォノン）が媒介している。高温超伝
導体、特に最高の超伝導転移温度(TC)を示す
最適ドープ試料おいて、酸素同位体置換によ
る Tc の変化量は従来超伝導体から予測され
る値と比べて著しく小さく、このことより、
初期の高温超伝導体の研究においてフォノ

ンによる対形成機構の説明は困難と考えら
れてきた。 

Bi2Sr2CaCu2O8+δ(Bi2212)の走査型トンネル
顕微鏡／トンネル分光法（STM/STS）の詳細
な研究において、ナノメートルスケールで電
子-ボソン相互作用エネルギーが無秩序に変
動し、正孔密度を変化させてもその平均モー
ドエネルギーと変調はいずれも影響をほと
んど受けないことから、このボソンモードは
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電子構造や磁気構造と関係がないことを示
した。更に、この物質の 16O をすべて同位体
の 18O に置換することにより、酸素同位体置
換が格子振動周波数に及ぼす効果の予測値
と同程度の平均モードエネルギーの低下が
示されたことにより、このモードは局在格子
振動であることを明らかにした。本研究を契
機として、高温超伝導体の対形成機構におけ
る格子振動の役割に再び強い関心が持たれ
るようになった。 
高温超伝導体において格子振動が超伝導

における電子ペアを媒介する可能性は、以前
から角度分解光電子分光法（ARPES）の研究
において提唱されてきた。しかし、その後の
酸素同位体に関する ARPES研究は、非コヒー
レントピークと呼ばれる高エネルギーの幅
広い構造の中に（酸素同位体置換が格子振動
周波数に及ぼす効果の予測値より）「異常に」
大きなエネルギースケールで現れると報告
された。この ARPESによる「異常な」酸素同
位体効果の振る舞いは、STS/STM で報告され
た「正常な」振る舞いと矛盾する。しかし、
その後の我々の高分解能 ARPES 研究により、
ノード方向近傍では「異常な」酸素同位体効
果は存在しないことを示した。 
 
２．研究の目的 
(1) ARPES による電子状態における酸素同位
体効果の再検証を行い、我々の STM/STSによ
る結果との相互の理解を行う。 
 
(2) STM/STS で報告されている「正常な」酸
素同位体効果の存在を ARPES により検証し、
その振る舞いを整理する。 
 
(3)酸素同位体効果のような微細な電子構造
の変化を捉えるに、十分に酸素制御された試
料作製技術の開発、および超高精度測定技術
の高度化を行う。 
 
３．研究の方法 
「酸素同位体置換した高温超伝導体単結

晶の作製および評価」、「角度分解光電子分光
による電子構造の酸素同位体効果の観測」、
および「酸素同位体効果に関する理理論考
察」の 3つの組織を連携取りながら研究を進
める。各々の組織に情報を供給しフィードバ
ックを行うことにより、高温超伝導の電子状
態における酸素同位体効果の検証を効率的
に展開する。 
(1) 酸素同位体置換試料の作製および評価 
良質の酸素同位体置換した高温超伝導体

単結晶試料の作製、および定量的な評価を行
う。これまでに高品質の高温超伝導体単結晶
の作製を行い（永崎、吉田）、良く酸素制御
された高温超伝導体単結晶試料の酸素同位
体置換処理を行うための装置開発を進める

（相浦、阪東）。酸素同位体置換した試料の
定量評価は、ラマン分光を用いて行う（増井）。 
 
(2) 角度分解光電子分光研究 
ARPESにより電子構造の酸素同位体効果の

ような微細な変化を捉えるには、非常に高い
エネルギーおよび運動量分解能測定が必要不
可欠である。加えて、その再現性を確認する
ために、あらゆる条件で酸素同位体効果を検
証することが求められる。そのために、広島
大学放射光科学センター(HiSOR)の最先端の
高分解能ARPESを用いて酸素同位体効果の研
究を行う (相浦
 

、岩澤)。 

(3) 
電子構造の始状態の対称性は、ARPESの偏

光特性に強く依存する。更に、低エネルギー
励起光を用いた ARPES のスペクトル強度は、
電子構造の終状態に強く依存する。言い換え
れば、ARPES から得られる情報を解釈するた
めには、バンド計算（長谷）による各バンド
の詳細な情報が必要不可欠である。その上で、
ARPESと STM/STSとの実験的な相互理解を深
め、電子構造における酸素同位体効果の起源
を解明するために理論計算を行う（小池上）。 

酸素同位体効果の理論的解釈 

 
４．研究成果 
(1) 角度分解光電子分光手法の高度化 
① 高精度２軸試料ゴニオメータ 
銅酸化物の酸素を同位体酸素に置換した

場合の電子構造の変化量は 5%程度と予測さ
れる。ノード方向のキンク構造の位置は約
60meV なので、電子格子相互作用がキンク構
造の起源とすれば酸素同位体置換により約
3meVの変化が起こるものと予想される。この
僅かな変化量を検出するには、変化量と同程
度以下のエネルギー分解能での測定が必要
となる。加えて、2 つの異なる試料（標準試
料、酸素同位体置換試料）の電子構造の相対
変化を調べるために
は、同じ方位（運動
量）で測定された結
果の定量的な比較を
行う必要がある。測
定結果の高精度な比
較を可能にするため
には、高精度な位置
合わせ技術開発が不
可欠である。 
超高真空中で高精

度な位置合わせを可
能にするために、高
精度２軸試料ゴニオ
メータを開発した（図 1）。この装置を用いる
ことにより、面内回転の僅かのミスアライメ
ントを in situ での補正が可能となった。 
②低エネルギー放射光を用いた ARPES 

図１ 高精度２軸試料 
ゴニオメータ 



 

 

図 4 (a) Bi2212 のノード分散の自己エネルギーの

実部（青線：標準酸素試料、赤：酸素同位体置換試

料）、(b) 自己エネルギーの虚部の例、(c)自己エネ

ルギーの実部のピーク位置、(c)自己エネルギーの

虚部の変曲点 
 

図 2 低 エ ネ ル ギ ー 放 射 光 を 用 い た

Bi2Sr2CaCu2O8+δの ARPES 

図 3 Bi2212のノ

ード近傍の分散

関係（上図）お

よび自己エネル

ギーの実部（下

図）。青線：標準

酸素試料、赤：

酸素同位体置換

試料 

低エネルギーの放射光は、以下に示す 3つ
の特徴を有することから、銅酸化物超伝導体
の酸素同位体効果の様な微細な電子構造の
変化を検証するのに理想的な光源である： 
・放射光のエネルギーを低くすることにより、
容易に高いエネルギー分解能を得ることが
出来る。 

・固体内での光励起された電子の平均自由行
程は、その速度（エネルギー）に強く依存
する。低エネルギーの光源を用いた場合、
固体内の励起電子の速度が低くなり、平均
自由行程が飛躍的に増加する。このことは、
バルク敏感な情報を得ることが可能になる
ことに加え、光電子スペクトルの線幅も鋭
くなり微細な電子構造の変化を捉えること
が出来るようになる。図 2 において、従来
用いられてきた光エネルギーで測定したノ
ード方向の ARPESスペクトルの例（(e)の赤
線、(f)）と低エネルギーの放射光を用いた
例（(a)-(d)、(e)の青線）を示す。 

・固体内の終電子のエネルギーが低ければ、
終状態はバンド構造に支配される。光励起
の際に終状態が無ければ基底状態の電子構
造は励起出来ない。故に、僅かの光エネル
ギーの調整により、必要な電子構造を選択
できる。例えば、hν=7.5eVの放射光を用い
た場合（図 2(a),(b)）Bi2212 の結合バンド
および反結合バンドが観測されるが、
hν=7eV の 放 射 光 を 用 い た 場 合 （ 図
2(c),(d)）結合バンドが消失して、反結合
バンドのみが観測される。 

 
(2) ノードキンク構造の酸素同位体効果 
角度分解光電子分光手法の高度化により、銅
酸化物の電子構造の微細な酸素同位体効果
を検出する環境が整った。図 3上図に Bi2212
のノード近傍のバンド分散の酸素同位体効
果（青線：標準試料、赤線：酸素同位体置換
試料）を示す。下図は各々の自己エネルギー
の実部を示したものですある。この図から酸
素同位体置換により、ノード近傍のバンド分
散の屈曲（キンク）構造にエネルギーシフト
が示されることが分かった。 

 
 
 
 
 
 
 

 次の課題は、観測された電子構造の酸素同
位体効果が酸素の質量変化から予測される
「正常な」変化として示されるかどうかであ
る。ノード方向の電子構造の酸素同位体効果
の定量的評価を行うために、各々５個の標準
酸素試料と酸素同位体置換試料のノード方
向のキンク構造の酸素同位体効果を調べた。
図 4 (a)および(c)に自己エネルギーの実部お
よび屈曲位置を示す。(d)は自己エネルギー
の虚部の変曲点を示す。これらの図から示さ
れるように、ノードキンク構造は酸素同位体
置換により 3.2-3.4meV 程度低エネルギー側
にシフトすることが示された。この値は酸素
同位体置換による格子振動の変化量Ω[1-√
(16/18)]=3.4meVと定量的に一致している。 
以上のことから本研究により、「ノード分

散に現れる屈曲構造は電子格子相互作用に
より引き起こされる」と結論した。 
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