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研究成果の概要（和文）：銅酸化物高温超伝導体のフェルミ準位近傍におけるバルクの微細電子

構造を明らかにするために、低エネルギー超高分解能光電子分光装置の建設・改良を行い、銅

酸化物およびその関連物質の電子状態を、高分解能角度分解光電子分光によって精密に決定し

た。その結果、Bi 系高温超伝導体における擬ギャップの波数・温度依存性を精密観測すること

に成功し、二種類の異なる擬ギャップが存在していることを明らかにした。また、関連物質で

あるコバルト酸化物、鉄系超伝導体などの低エネルギー励起状態を直接決定することで、銅酸

化物高温超伝導体との特徴的な類似点や相違点を見出した。 

 
研究成果の概要（英文）：We have constructed low-energy ultrahigh-resolution photoemission 

spectrometer to elucidate the bulk electronic states in the vicinity of the Fermi level in 

high-temperature cuprate superconductors, and have performed high-resolution 

angle-resolved photoemission spectroscopy (ARPES) studies of cuprates and related 

materials.  We have found an existence of two different types of pseudogaps above 

superconducting transition temperature in single- and multi-layered Bi-based cuprates by 

the systematic temperature- and momentum-dependent ARPES measurements.  In 

addition, we have clarified the electronic states of related materials, such as cobalt oxides 

and iron-based superconductors, and revealed characteristic similarities/dissimilarities 

among these superconductors, which are a key to the deeper understanding of the 

mechanism of high-temperature superconductivity. 
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１．研究開始当初の背景 

 銅酸化物高温超伝導体における超伝導機
構は、発見から 25 年以上を経た現在でも、

未解決な重要問題が数多く残されている。高
温超伝導発現に直接関与すると考えられる
フェルミ準位近傍の準粒子は、エネルギー
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バンド分散の小さな「折れ曲がり(kink)」
として現れ、その結合エネルギーおよび折
れ曲がりの大きさが「準粒子」を特徴づけ
ている。この準粒子は、超伝導のペアリン
グを媒介する糊の役割を果たすと考えられ
るが、その起源が未だ確定していない。ま
た、超伝導転移温度以上で観測される擬ギ
ャップは、発見後 10 年以上経った今でも
その起源について解決の糸口すらつかめて
おらず、さらに最近全く異なる解釈が提唱
されて大きな混乱が生じている。これらに
代表される高温超伝導体における諸問題を
解決する事が、高温超伝導機構を最終同定
する上で非常に重要であると考えられる。
角度分解光電子分光(ARPES)は、波数に依
存した電子状態を決定できる強力な実験手
法で、これまで、銅酸化物高温超伝導体に
おけるフェルミ面や超伝導ギャップを観測
するなどして超伝導機構解明の重要な原動
力になってきたが、ここで更に一歩踏み込
んで議論を進めるためには、ARPES にお
いてしばしば問題となってきた（１）表面
敏感性、(２)エネルギーおよび運動量分解
能の不足、という二つの大きな問題を解決
する必要がある。 
 

２．研究の目的 

 上記の背景に基づいて、本研究では、超
高分解能 ARPES を用いて、銅酸化物高温
超伝導体のフェルミ準位(EF)近傍における
バルク電子構造、具体的には、「準粒子」、
「擬ギャップ」を直接観測し、高温超伝導
機構の解明を目指すことを目的とする。準
粒子と擬ギャップの起源の同定には、光電
子分光装置の非常に高い分解能に加えて、
高いバルク敏感性が必要である。本研究で
は、これらを実現できる世界最高水準の分
解能を持つ低エネルギー超高分解能光電子
分光装置の建設・改良を行う。低エネルギ
ー超高分解能 ARPES を用いて、ホールお
よび電子ドープ型銅酸化物高温超伝導体と
その関連物質の測定を行う。特に現在、高
温超伝導体の準粒子の起源がフォノンか磁
気的相互作用か、また、擬ギャップの起源
が超伝導の前駆現象か超伝導と競合する秩
序状態なのか、というそれぞれについて２
つの全く異なる可能性が提案され、大きな
論争が展開されている。この高温超伝導発
現機構に関する基本的問題に答えるため、
様々なドーピングレベルを持つホールおよ
び電子型高温超伝導体について、フェルミ
面形状、kink 構造、超伝導・擬ギャップを
精密に測定する。実験結果の解析から、超
伝導に関与する「準粒子」と「擬ギャップ」
の起源を明らにして、高温超伝導機構の総
合的解明を目指す。 
 

３．研究の方法 

 低エネルギー超高分解能光電子分光装置
の建設・改良を行う。低エネルギー高輝度
光源の分光系、試料冷却機構の改良を中心
に据えて改良整備を行い、超高エネルギー
分解能および超高運動量分解能を達成する。
建設した装置を用いて、ホール型ビスマス
(Bi)系を中心とした銅酸化物高温超伝導体
のフェルミ準位近傍のバルクの微細電子構
造、具体的には、フェルミ面形状、バンド
分散における kink 構造、超伝導ギャップ
および擬ギャップについて、それらの温
度・物質・CuO2面数依存性を系統的に測
定する。銅酸化物の電子構造を総合的に理
解するために、関連物質であるコバルト酸
化物、鉄砒素系超伝導体、および低温超伝
導体の超高分解能角度分解光電子分光を行
う。得られた実験結果を総合的に検討し、
銅酸化物高温超伝導機構を同定する。 
 
４．研究成果 
(1) 低エネルギー超高分解能光電子分光装
置の建設・改良 
 光電子分光装置(図 1)の建設・改良、とり
わけ、励起光源系、試料測定系の開発を行っ
た。２次元ブリルアンゾーン全体に亘る測
定を実現するために、低温角度可変型マニ
ピュレーターを開発し、それにステッピン
グモーターを組み合わせてコンピュータで
制御する事により、試料先端基板部分にお
いて高精度のアジマス回転とチルト回転を
実現した。また、エネルギー分解能向上の
ために、低速電子に対応した電子レンズ電
圧設定を新たに構築し、低エネルギーにお
いても高精度の ARPES 測定が行えるよう
にした。また、低エネルギー光による高効
率の測定を実現するために、励起光源系の
差動真空排気系の強化や光路の調整を行っ
た。これらの改良によって、1meV 以下の
超高エネルギー分解能および 0.004Å-1 以
下の高運動量分解能を達成した。 

図 1: 建設した超高分解能光電子分光装

置の模式図 



 建設した光電子分光装置および高輝度放
射光施設を用いて、以下に示す内容について
高分解能 ARPES 実験を行った。 
 
(2)単層 Bi 系高温超伝導体ににおける超伝導
ギャップと擬ギャップ 
 単層系銅酸化物 Bi2Sr2CuO6(Bi2201)の
低エネルギー高分解能 ARPES 測定を行っ
た結果、最適ドープの試料において、ブリ
ルアンゾーンのアンチノード領域で超伝導
ギャップとそれに付随した明確な準粒子ピ
ークを観測する事に成功した。超伝導転移
温度以上における精密な測定の結果、アン
チノード領域において擬ギャップを観測し、
この擬ギャップが超伝導ギャップと同じエ
ネルギースケールをもつことを明らかにし
た。また、フェルミ面上の複数の波数にお
いて温度変化測定を行った結果、擬ギャッ
プの閉じる温度と超伝導ギャップのサイズ
が比例関係にあることを見出した。また、
擬ギャップ状態で観測されるフェルミアー
クが、超伝導ギャップへと連続的に移行す
ることを見出した。さらに、ヘリウム光源
とキセノン光源で測定した結果を直接比較
したところ、アンチノードにおける擬ギャ
ップのエネルギースケールが励起光のエネ
ルギーによって顕著に異なる一方、ノード
領域のエネルギーギャップには大きな差が
無い事を見出した。このことから、アンチ
ノード領域の擬ギャップは２種類存在する
と結論した(図 2)。 
 

(3)コバルト酸化物の電子状態 
 銅酸化物高温超伝導体の関連物質である
コバルト酸化物 NaxCoO2 の電子状態を
ARPES で決定し、フェルミ面およびバンド構
造の詳細な Na ドープ量依存性を明らかにし
た。その結果、高 Na ドープ領域において

点中心に新しい楕円型の電子面が出現し、フ
ェルミ面のトポロジーが劇的に変化してリ

フシッツ転移を起こし、系の次元が 2 次元か
ら３次元へと変化することを見出した(図 3)。
この劇的なフェルミ面のトポロジーの変化
は、高い熱電能やスピン密度波などの基本的
な物性に密接に関与していることを示唆し
た。 

 また、NaxCoO2の水和物超伝導体の電子状態
を水の脱離を防ぎながら測定することに成
功し、フェルミ面の大きさが非水和物に比べ
て若干ながらも変化していることを明らか
にした。この理由は、超伝導化に伴いオキソ
ニウムイオンが導入されているためである
と考察した。 

 

(4) 鉄砒素化合物の電子状態 

 鉄砒素系高温超伝導体は、(i)２次元性が高
い、(ii)キャリアドーピングにより超伝導が発
現する、(iii)母物質が反強磁性体であるなど、
銅酸化物高温超伝導体といくつかの特徴的
な共通点を有する。鉄系超伝導体の電子状態
を明らかにして、両物質間で低エネルギー励
起状態を詳細比較することは大変重要であ
る 。 ホ ー ル ド ー プ 型 鉄 系 化 合 物
(Ba,K)Fe2As2の ARPES を行い、超伝導状
態よりも上の温度で擬ギャップを観測する
事に成功した。また、擬ギャップが大きく
波数に依存し、反強磁性ベクトルで繋がれ
る波数で擬ギャップが明瞭化する事を明ら
かにした(図 4)。この結果から、銅酸化物や
鉄砒素系化合物で観測された超伝導ギャッ

図 2: Pb 置換した Bi2201 の擬ギャップ状

態における(a)(b)ARPES スペクトル

と、(c)ギャップの波数依存性 

図 3: ARPES で決定した、NaxCoO2のフェ

ルミ面の Na ドープ量依存性 

図 4: 銅酸化物と鉄系超伝導体の擬ギャッ

プの開く波数領域の比較 



プよりも大きなエネルギースケールを持つ
擬ギャップは、共通して反強磁性相互作用
に密接に関係していると結論した。 
 
(5) 低温超伝導体との比較 
 銅酸化物と同様に母物質においてモット
転移を示し、かつ Fe 置換によって超伝導が
発現する1T-FexTa1-xS2の高分解能ARPES測定
を行い、その電子構造の Fe 置換量依存性を
決定した。その結果、Fe 置換に伴って、電荷
密度波を伴うモット絶縁相が融解し、その狭
間で超伝導が出現する事がわかった。超伝導
を示す組成領域では、電荷密度波によって再
構成された電子的ホール面が出現し、そのフ
ェルミ面によって超伝導が特徴付けられる
ことから、融解したモット絶縁相と超伝導相
が実空間で共存していると考えられる。さら
に、モット転移による状態密度の大幅な減少
が超伝導発現を阻止していると結論した。 
また、グラファイト層間化合物超伝導体を極
限まで薄くした C6CaC6 の電子状態を決定す
る事で、超伝導に重要とされている「層間電
子バンド」を観測することに初めて成功した。 
 本研究によって明らかになった種々の超伝
導体の電子状態は、銅酸化物におけるモット
転移近傍の電子状態や超伝導機構を明らか
にする上でも重要な手がかりを与えると期
待される。 
 
(6）本研究全体の総括 
 銅酸化物の電子状態は、擬ギャップの発現
や強い磁気励起の存在など、多くの点で鉄系
超伝導体と類似している一方で、超伝導ギャ
ップの対称性、多バンド・単一バンド超伝導
など特徴的な違いを有しており、その共通
点・類似点の原因を解明することが、今後こ
れらの高温超伝導体の超伝導機構の完全解
明に向けて重要であると結論した。 
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