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研究成果の概要（和文）： 低エネルギー放射光角度分解光電子分光法の高い分解能とバンド選

択性を活用して、銅酸化物高温超伝導体の微細準粒子構造を直接観測により決定した。その結

果、面外不規則性によるわずかな面内ポテンシャルの乱れによって、d 波超伝導状態における

強い電子対破壊効果がもたらされること、一方で、電子系の遮蔽を強く抑制するため、電子ー

フォノン相互作用や弾性不純物散乱が増大し、準粒子質量が増加することが明らかになった。 
 
 
研究成果の概要（英文）：Exploiting the high resolution and band selectivity of low-energy 
synchrotron-radiation angle-resolved-photoemission, we have directly determined fine 
quasiparticle structures in high-Tc cuprate superconductors.  We found that weak 
in-plane potential disorder due to the out-of-plane impurities makes a strong pair-braking 
effect in d-wave superconducting state, and that it also makes a suppression of the 
screening by the electronic system, leading to the increase in electron-phonon interaction 
and elastic impurity scattering, and thus to the enhancement of the quasiparticle mass. 
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１．研究開始当初の背景 
高温超伝導の発現機構の解明は、超伝導技術
向上の鍵となるだけでなく、現代の物理学に
残された大きな課題である。銅酸化物系では
二次元 CuO2面が超伝導の舞台と考えられて
おり、また層状窒化物など他の高温超伝導体
も二次元性が強く、高温超伝導と次元性の関
わりが実験・理論の両面から強く示唆されて
いる。しかし、同じ CuO2面を有する系でも、
臨界温度が 100 K を超えるものから、超伝
導を示さない系まで、幅広い多様性を示す。
従って、高温での超伝導状態を安定化させる
要因、もしくは本来のより高温な超伝導状態
を阻害している要素を特定するためには、
CuO2 面を独立した二次元電子系とみなすの
ではなく、CuO2 面の外部の状況が超伝導を
担う二次元電子状態に及ぼす効果を明らか
にする必要があった。 
 電子状態の変化を詳細に調べるには、単独
の準粒子励起を波数・エネルギー空間で分解
して直接観測できる角度分解光電子分光が
強力な手法となる。特に、近接する CuO2面
間の相互作用により生じる二重の電子状態
の分解は、マクロ物性測定では難しく、角度
分解光電子分光が唯一の手法となる。それゆ
え、これまで多くの角度分解実験が国内外で
行われてきたが、有限の実験精度や励起光エ
ネルギーによる制約のため、面間の相互作用
や面外サイトの散乱による準粒子構造の変
化を特定するには至らなかった。近年、低エ
ネルギー放射光を用いることで、格段に良い
波数・エネルギー分解能で角度分解測定がで
きることが判明した。 
 
 
２．研究の目的 
本研究は、低エネルギー放射光角度分解光電
子分光法の高い分解能とバンド選択性を活
用して、銅酸化物高温超伝導体のバンド構造
や微細準粒子構造を直接観測することで、
CuO2 二次元面の外部の状況が、超伝導を担
う電子状態におよぼす効果を明らかにする
ことを目的とする。具体的には、(1) CuO2面
から離れた面外サイトの原子や不純物の影
響、(2) CuO2 面に隣接する頂点酸素の影響、
(3) 他の CuO2 面との相互作用の効果の三点
に着目して研究を行った。 
 
 
３．研究の方法 
本実験では、低エネルギー領域を含む幅広い
エネルギー範囲 (h = 6-70 eV) の放射光を
用い、角度分解光電子分光法による直接観測
から、微細準粒子構造を決定した。これによ
り、高い波数・エネルギー分解能での準粒子
構造測定と、より高い割合で結晶深部からの
信号を捉えた観測、さらに二重層分裂のある

Bi2212 系ではバンド選択的な測定が実現さ
れた。また、物質ごとに励起光のエネルギ−
を最適化することで、従来は測定の難しかっ
た SmLa1-xSrxCuO4系や、単層系の銅酸化物
高温超伝導体 Bi2201 系についても、高分解
能ギャップ観測に成功した。試料は、溶媒移
動浮遊帯域法で作製されたものを用い、超高
真空中で劈開することで清浄表面を得た。 
 
 
４．研究成果 
 
(1) 面外サイトの不規則性の影響 
 
① 単 層 系 銅 酸 化 物 高 温 超 伝 導 体 
Bi2Sr1.6Ln0.4Bi2CuO6+ (Ln-Bi2201)は、面外
の Sr サイトを Ln = La, Nd, Gd で置換する
ことで、結晶構造を保ったまま、CuO2 面内
のポテンシャルに弱い不規則性を系統的に
導入することができる。そこで、低エネルギ
ー放射光を用いた角度分解光電子分光によ
り、準粒子の散乱確率、およびギャップの大
きさとその異方性のポテンシャル乱れ依存
性を決定した。 図１に示すように、光電子
分光から決定した準粒子散乱確率は、面内電
気抵抗から得られた散乱確率に比べて、約２
倍の大きさになっており、前方散乱の割合が
大きいことがわかる。 また、図２に示すよ
うに、ポテンシャル乱れの増加とともに、ノ
ード近傍のギャップが超伝導転移温度 Tc に
比例する形で小さくなった。 この結果より、
ノード近傍のギャップが超伝導状態を担っ
ていること、面外不規則性によるわずかなポ
テンシャルの乱れによって強い電子対破壊
効果が起きることを示している。 従って、d
波超伝導体の銅酸化物系では、従来の s 波超
伝導体とは異なり、面外不規則性などによる
わずかなポテンシャルの乱れを抑え込むこ
とが、超伝導転移温度 Tc の向上につながる
ものと期待される。 
 

 
図 1  (a) 超 伝 導 状 態 の
Bi2Sr1.6Ln0.4Bi2CuO6+ (Ln = La, Nd, Gd) の
ノード方向におけるフェルミ準位での運動
量分布曲線。 (b) 角度分解光電子分光より決
定した散乱確率の不規則性依存性。 



 

 
図２ ノード近傍で評価した超伝導ギャッ
プΔの大きさと、超伝導転移温度 Tc の間の
比例関係。左軸はギャップの傾き vg= dΔ/dk
で、右軸は d波の理論曲線で外挿した最大値。 
 
 
 

 
図３ Bi2Sr2CaCu2O8+δの準粒子特性のホー
ル濃度依存性。フェルミ速度の逆数 1/vF と
40 meV における群速度の逆数 1/v40、有効質
量増大における低エネルギー(LE, 4<ω<40 
meV)領域および中間エネルギー(IE, 40<ω
<130 meV)領域の寄与。 
 
 
② Bi 系銅酸化物、特にの不足ドープ領域で
は、面外不規則性の増加が避けられない。こ
れが、超伝導転移温度 Tc の低下にどれほど

寄与しているのか注目を集めている。低エネ
ルギー放射光角度分解光電子分光を用いて、
不足ドープの Bi2Sr1.6La0.4CuO6+ (Bi2201) 
および Bi2Sr2CaCu2O8+ (Bi2212) のノード
準粒子の分散と散乱確率を精密に測定した。
どちらの系についても、電子と他の励起との
相互作用による構造が複数、観測された。70 
meV 付近の準粒子構造はホール濃度依存性
が小さいが、Bi2201 では 40 meV 付近の準
粒子構造、Bi2212 では <15 meV 付近の低
エネルギー準粒子構造が、ホール濃度の低下
とともに急激に増大することがわかった。図
3 に、準粒子有効質量に比例する群速度の逆
数と、質量増大における各エネルギー領域の
寄与を示す。この現象は、電子系の遮蔽効果
と関係していることが示唆される。面外不規
則性によって面内ポテンシャルに乱れがあ
ると、ホール濃度が低下のとともに、準粒子
状態が局所的に枯渇し、遮蔽が有効に働かな
る。このため、低エネルギー・フォノンとの
散乱や、弾性不純物散乱が増大することにな
る。本実験結果は、主要な多体効果が、ホー
ル濃度ともに移り変わることを示している。
低エネルギー領域における結合定数の増大
が、電子対形成に寄与するのか、それとも電
子対破壊をもたらすのかについては、さらな
る研究が必要である。 
 
 

 
(2) 頂点酸素の影響 
 
 頂点酸素を片側にのみ持つT*相高温超伝導
体 SmLa1-xSrxCuO4 (SLSCO) について、放
射光を用いた角度分解光電子分光実験を行い
、フェルミ面の形状とギャップ構造を直接観
測し、それらのホール濃度依存性を決定した
。その結果、SLSCO系のフェルミ面がLSCO
系のフェルミ面に比べて曲率が大きいこと、
SLSCO系では他の銅酸化物に比べて擬ギャ
ップが非常に強く発達していることなどが明
らかになった。これらの結果は、CuO2面外の
頂点サイトが、CuO2面内の電子の移動積分に
寄与することで、CuO2面の電子状態と超伝導
転移温度に影響を及ぼしていることを示唆し
ている。 
 
 
 
(3) 面間相互作用の効果 
 
 低エネルギー放射光角度分解光電子分光
で、二重層銅酸化物高温超伝導体 Bi2212 の
二重層結合バンドと反結合バンドの分散を
直接観測し、超伝導状態で両者の間に混成ギ
ャップが開くことを明らかにした。これは、
電子対形成相互作用が、隣接する CuO2面間



 

にも働くことを示唆している。三層系の銅酸
化物高温超伝導体の結果と比べると、二層系
の混成ギャップはかなり小さい。これらの知
見は、Tc の層数依存性を解明する重要な手が
かりになると期待される。 
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