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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体Bi2212の広いホール濃度領域のSTM/STS実験に取り組み、ペア
密度波の観測を行った。不足ドープ領域では、ペア密度波の周期は格子間隔の約4倍で先行研究の最適ドープの
結果と一致し、過剰ドープ領域においては、変調構造の周期が約5倍となっていることが明らかとなった。この
ホール濃度依存性は、銅酸化物高温超伝導体で報告されている電荷秩序の振舞いと同じであることから、ペア密
度波と電荷秩序との間には密接な関係があると考えられる。また、超伝導転移温度にスケールするエネルギー
で、ペア密度波が顕著に観測されることが明らかになった。

研究成果の概要（英文）：To investigate the nature of the pair density wave in Bi2212, STM/STS 
measurements were performed. In the underdoped regime, a period of the pair density wave is of about
 4 times lattice constant which is consistent with the previous result. On the other hand, in the 
overdoped regime, the period of the pair density wave is of about 5 times lattice constant. This 
tendency would be similar to that of the electronic charge order in the cuprates. This result 
indicates that the pair density wave would be closely related with the charge order. The pair 
density wave was clearly observed at an energy whose size is scale with superconducting transition 
temperature.

研究分野：固体物理
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超伝導を担うクーパー対の密度が空間的に変調することで起こるペア密度波の理解は、超伝導の発現機構を考え
るうえで重要な役割を担っている。本研究では、ペア密度波が超伝導転移温度より高温で形成される電荷秩序と
密接な関係があることを示唆する結果が得られた。今後、電荷秩序とペア密度波をコントロールすることで、よ
り高温で超伝導を実現することや新規デバイスへの応用が期待される。

※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 
近年、ホールドープ系の銅酸化物高温超伝導体では、超伝導が発現する CuO2面内でクーパー対
の密度が空間的に変調を受けるペア密度波（PDW）状態が報告され、注目されている。ゼロ磁場
下で観測された銅酸化物高温超伝導体における PDW は、これまで強磁場下で報告されている重
い電子系などの Flude-Fereell-Larkin-Ovchinnikov 超伝導状態の PDW とは起源が異なると考え
られており、その形成機構や高温超伝導の発現メカニズムとの関わりに大きな関心が集まって
いる。また、PDW と同様に超伝導が発現する CuO2面内に形成される短距離電荷秩序も、銅酸化物
高温超伝導体研究の中心課題のひとつであり、現在も精力的な研究が行われている。電荷秩序は
高温超伝導体に特有な擬ギャップとの関連性から興味がもたれてきたが、最近は擬ギャップに
加え、PDW との関連性も大きな話題になっている。短距離電荷秩序や擬ギャップの起源を明らか
にすることは、PDW の形成機構、さらには高温超伝導の発現機構の解明に繋がる重要な情報が得
られるものと期待されている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、Bi 系銅酸化物高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+x（Bi2212）で報告されたクーパー対の密
度が空間的に変調を受けるペア密度波（PDW）の起源を明らかにするために、Bi2212 の不足ドー
プからから過剰ドープに亘る広いホール濃度領域において系統的に STM/STS 実験に取り組む。
それらの結果を総合して PDW の特性エネルギーや変調構造の周期等のホール濃度依存性を詳細
に調べる。得られた結果を基に、PDW の起源に迫り、銅酸化物高温超伝導体に特有の擬ギャップ
や短距離電荷秩序といった現象の起源や PDW との関連性についての新たな知見を得る。また、擬
ギャップや短距離電荷秩序の本質を明らかにするうえで新たな情報を得るために、一軸性圧力
下での測定を可能とする STM 装置の開発に取り組み、銅酸化物高温超伝導体をはじめとした強
相関電子系物質の電子状態の観測に取り組む。 
 
３．研究の方法 
本研究では、ペア密度波（PDW）のホール濃度依存性を正確に調べるため赤外線イメージ炉を用
いた TSFZ 法（溶媒移動型浮遊帯域法）により作製した。Bi2212 単結晶試料に加えて超伝導が消
失する超過剰ドープ領域の結晶を比較的容易に作製できる Bi2Sr2CuO6+x（Bi2201）の単結晶試料
の育成を並行して行った。作製した試料について磁化測定を行い、超伝導転移温度からホール濃
度を決定した。 
作製した単結晶試料を低温・高真空中の STM 装置内において、劈開し、清浄で原子レベルで平ら
な試料平面を準備し、STM/STS 実験を行った。 
一軸性圧力下での STM/STS 実験を行うための試料フォルダーの作製を行い、試料に一軸性のス
トレスを加えて STM 実験に取り組んだ。試料に加わった歪みの大きさについては、ストレインゲ
ージを用いて歪みを加える前後での変化について見積を行った。 
 
４．研究成果 
（１）これまで PDW は Bi2212 の最適ドープの結晶について報告されていた。本研究では最適ド
ープよりも低ホール濃度側の不足ドープ領域の結晶と高ホール濃度側の過剰ドープ領域の
Bi2212 単結晶を育成し STM/STS 実験を行い、PDW に関わる電子系の変調構造を観測することに
成功した。先行研究より、STS スペクトルに対してバイアス電圧（エネルギー）で 2階微分を行
い得られるスペクトル（Dカーブ）は、クーパー対の密度に関する情報を STS スペクトルから取
り出すことができる手法として報告されており、特定のエネルギーに対して Dカーブの値を 2次
元画像化することで得られる D マップはクーパー対の密度の空間依存性を示す。不足ドープ領
域の STS スペクトル（図 1(a)）から得られた D カーブには超伝導状態になり形成されるクーパ
ー対の密度を反映したピーク構造がみられる（図 1(b)）。 

ピーク構造が現れるエネルギーの D カーブの値を画像化して得られた D マップには原子周期よ

図 1：(a)不足ドープ Bi2212の STSスペクトルと(b)Dカーブ



りも長周期の構造が発達していることが確認できた。この変調構造を調べるために、フーリエ解
析をした結果、原子周期の約 4倍の 2次元的な変調構造であることが明らかになった（図 2）。 

また、この変調構造の強度に対するエネルギー依存性を調べるために変調構造を反映するフー
リエピークの強度のエネルギー依存性を調べると特定エネルギーでピークの強度が大きくなる
ことが明らかになった（図 3）。 
一方、過剰ドープの測定結果にも不足ドープ領域の結果と同様に D カーブにはクーパー対の密
度を反映したピーク構造が確認できたが、ピークの現れるエネルギーは不足ドープの値とは異
なることが明らかとなった。この結果を反映して変調構造の強度が大きくなるエネルギーも不
足ドープ領域のものと異なる。また、不足ドープ領域では約 4倍であった変調構造の周期に関し
ては、過剰ドープ領域では約 5倍と長くなる傾向がみられた。 
変調構造の周期に関するホール濃度依存性は、同じ電子系の変調構造の電荷秩序と似た振舞い
であることから PDW と電荷秩序の形成には何らかの関係があることが示唆される。また、変調構
造の強度が大きくなるエネルギーは、超伝導の形成に大きく寄与するフェルミアーク上に開く
超伝導ギャップのギャップ端の大きさと同程度であることから、PDW の特性エネルギーと対形成
のエネルギーが一致することを示唆する。 
 
（２）Pb置換をおこない超伝導が消失する Bi2201 の過剰ドープの結晶を育成し、STS 測定から
電子状態を調べたところ、STS スペクトルに空間的に均一なギャップと不均一の 2種類のギャッ
プが観測された。先行研究において、超伝導が消失し擬ギャップの報告もないホール濃度におい
て今回観測されたギャップについては、強磁性揺らぎとの関わりについて今後さらなる研究が
望まれる。 
 
（３）一軸ストレスを加える試料フォルダーの作製を行い、不可逆ではあるが歪みを加えた状態
で STM 実験を行うことに成功した。今後、より大きな歪を加えることができ、さらに可逆にスト
レスを加えることの試料フォルダーの開発が望まれる。 

図 2：(a)不足ドープ Bi2212の Dマップ、(b)Dマップのフーリエ変換像、 

(c)(b)内の qに沿ったラインプロファイル 

図 3：不足ドープ Bi2212のラインプロファイル（図 2(c)）のエネルギー依存性
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