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研究成果の概要（和文）：ビスマス系高温超伝導体における超伝導と擬ギャップの光誘起相転移ダイナミクスを超短パ
ルス光を用いて調査し、1)擬ギャップが自発的対称性破れを伴うこと、2)超伝導ギャップ形成と位相コヒーレンスの関
係性、3)擬ギャップ形成ダイナミクスが長距離秩序を持たない局在状態を反映すること、4)アンダードープ領域におい
て超伝導秩序形成における擬ギャップの相関が強まることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Photoinduced phase transition dynamics in the superconducting and pseudogap 
states of Bi-based high-Tc superconductors have been investigated using ultrashort pulses and the 
following conclusions are obtained: 1) existence of a spontaneous symmetry breaking in the psuedogap 
state, 2) distinct relationship between phase coherence and gap formation, 3) absence of long-range 
electronic ordering and carrier lorcalization in the pseudogap formation, 4) enhanced contribution of the 
pseudogap to the gap formation in the underdoped sample.
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１．研究開始当初の背景 
銅酸化物高温超伝導体の物性研究は、角度
分解光電子分光(ARPES)、トンネル顕微分光
(STM/STS)に牽引されて大きく進展してき
た。ARPES では波数空間、STM/STS では
実空間の超伝導秩序形成が明らかになりつ
つある。他方、超短パルス光励起によって実
現される非平衡準粒子ダイナミクス観測は、
時間領域から秩序形成メカニズムを探る第
三のアプローチとして精力的な研究が行わ
れてきた。 
特に研究開始当時に実現された高強度超
短パルス光による相蒸発(相融解)は非熱的な
秩序形成の実時間観測を可能にしており、銅
酸化物超伝導物質[1-5]をはじめ、電荷密度波
(CDW)[6,7] や鉄系超伝導[8] 等様々な物質
系に広く応用されつつあった。一方、申請者
は分担者の小田と共にビスマス系銅酸化物
(Bi2212)の準粒子ダナイミクスの選択励起に
成功し、擬ギャップ と超伝導ギャップの共
存する条件下で超伝導相転移ダイナミクス
の物性解析が可能であることを示した。 
 
２．研究の目的 
高温超伝導体に特徴的な擬ギャップの存
在が超伝導の発現に対してどのような役割
を果たしているか、光誘起超伝導相転移ダイ
ナミクスから明らかにすることを目指した。
特に Bi2212 試料における擬ギャップ起源の
光誘起超伝導相転移ダイナミクスに着目し、
１）時空間制御光波を用いた超伝導と擬ギャ
ップ準粒子の選択励起、ダイナミクス検出お
よび解析手法を確立すること、２）擬ギャッ
プ起源および超伝導秩序形成への関与を明
らかにすること、を目的とした。 
 
３．研究の方法 
本研究では、Bi系銅酸化物高温超伝導体に対
して超短パルス光を用いた下記のポンププ
ローブ分光を適用し、研究を実施した。 
(1)高強度ポンプパルスによる光誘起相蒸発 
超伝導相（擬ギャップ相）における準粒子ダ
イナミクスの光応答は、ポンプ光に対して飽
和特性を示す。これは励起領域で超伝導相
（擬ギャップ相）が瞬時的に相蒸発すること
を意味しており、コヒーレントな超伝導相転
移ダイナミクスを観測できる。また高強度パ
ルスをプレパルスとする 3 パルス実験では、
コヒーレントな秩序相形成ダイナミクスの
検出が可能となる。 
(2)偏光分解ポンププローブ分光 
Bi2212試料に対して、研究成果(1)に示すよう
なプローブ偏光に対する応答変化が見出さ
れた。ポンプ光に対しては偏光特性を持たな
いこと、温度特性が擬ギャップ応答に対応し
ていることから、自発的対称性破れにもとづ
く応答が検出されたと言える。対称性解析か
ら超伝導および擬ギャップに起因する準粒
子緩和を選択的に検出可能であり、光誘起超
伝導相転移下における相関測定が実現でき

る。 
 
４．研究成果 
(1) 擬ギャップ準粒子ダイナミクスにおける自発
的対称性破れ 
長時間安定性に優れた偏光分解型ポンプ
プローブ分光装置を用いて、詳細な偏光分解
測定を実現した。準粒子偏光応答の温度依存
性は擬ギャップ転移温度 T＊以下で有為な異
方性成分の発現を示し、さらに超伝導転移温
度 Tc 以下では別の対称性を持つ異方性成分
が出現する。Bi2212は層状構造面内で擬似的
に等方性結晶と見なせるため、観測結果は電
子状態の自発的な対称性破れに帰着される。
実際、超伝導と擬ギャップ準粒子の対称性解
析から、各異方性成分は超伝導および擬ギャ
ップ準粒子ダイナミクス本来の温度特性を
示すことが確認され、選択励起としての有効
性も実証された。偏光励起メカニズムは自発
的対称性破れに伴う光誘起相転移の偏光応
答変化に対応し、ラマン解析と同様の誘電率
テンソルの対称要素にもとづく解析が可能
となった。またインコヒーレント励起にもか
かわらず対称性解析が可能となる理由は、光
誘起超伝導相抑圧が瞬時的な対称性変化を
もたらすことに起因している。擬ギャップ領
域では、STM/STSを用いた電荷秩序やドメイ
ン構造の存在が明らかにされており[9]、その
関連性が示唆される。この観点から、擬ギャ
ップの起源および相関スケールに対する考
察を下記に示す(2)および(3)において進めた。 
 
(2) 超伝導揺らぎに起因する秩序形成ダイナミ
クス 

Tc以上の温度領域（擬ギャップ領域）にお
いて、超伝導ギャップ揺らぎに伴うクーパー
対形成ダイナミクスの観測に成功し、ペアリ
ングコヒーレンスと位相コヒーレンスとの
差異を明らかにした。特にアンダードープ
（UD）試料とオプティマルドープ（OD）試
料では Tcから 20K 以上高温の温度領域にお
いて揺らぎ状態が検出された。3 パルスポン
ププローブ分光では、瞬時的な相蒸発に伴う
秩序形成ダイナミクスが観測されるが、今回、
揺らぎ領域においてペアリングダイナミク
スを反映する相蒸発が確認され、クーパー対
形成時間を正確に見積もることが可能とな
った。 
高周波伝導の位相歪から見積もられるク
ーパー対密度とポンププローブ分光の過渡
反射率変化の温度依存性はきわめて良い一
致を示す。一方、前者から見積もられる位相
コヒーレンスと後者のペアリング時間（すな
わち振幅コヒーレンス）は大きく異なり、位
相緩和時間が Tc に向けて発散的な増加を示
すのに対し、振幅緩和は単調的な増加によっ
てコヒーレントな超伝導相へと連続的に変
化することを見出した。測定結果は振幅と位
相コヒーレンスが独立した異なる時間スケ
ールを有していることを示している。 



 
(3) 擬ギャップの相関スケール 

(2)で明らかにした Tc 以上の揺らぎ領域に
おける超伝導および擬ギャップ準粒子の共
存は、擬ギャップがモットギャップ的な局在
状態を反映していることを示唆している。し
かしながら不均一性を伴う擬ギャップ準粒
子の緩和ダイナミクスの逐次的温度特性か
ら相関スケールを見積もることは困難であ
る。本項目では、光誘起相蒸発を用いた 3パ
ルス測定を擬ギャップ相に適用し、瞬時的な
相抑制を通してコヒーレントな擬ギャップ
形成ダイナミクスの観測に成功した。3 パル
ス測定において擬ギャップは時間に対して
一様に形成されるため、もし長距離秩序を起
源とするならば、臨界緩和を反映した発散的
なダイナミクスが観測される。系統的な測定
結果は Bi2212 試料において臨界緩和が存在
しないこと、すなわち擬ギャップは集団的電
子秩序を起源とするのではなくモットギャ
ップ的な局在状態であることを明らかにし
た。ダイナミクスから見積もられる相関長は
25Å以下であり、これは ARPES の結果と良
く一致する[10]。 
 
(4)ホール濃度特性から見た超伝導と擬ギャッ 
プ相関特性 

Bi試料において、擬ギャップはアンダード
ープ（UD）領域で大きく発達し、オプティマ
ルドープ（OP）に向けて単調に減少した後、
オーバードープ（OD）領域で消失もしくは非
支配的となる。したがって擬ギャップを理解
する上で、ホール濃度の異なる試料に対する
系統的な測定が重要となる。上記(1)－(3)の各
項目の結論は、いずれも系統的な測定結果に
もとづいているが、本項目では Tc以下の温度
領域で観測される超伝導と擬ギャップ準粒
子の相関ダイナミクスについて調査した。 

Tc以下の温度領域で強度超短パルス光によ
る相蒸発を用いると、超伝導秩序形成に遅延
が生じる様子が観測される。他方、擬ギャッ
プは超伝導相飽和条件において独立な緩和
ダイナミクスを示す。超伝導の秩序形成時に
おける擬ギャップ準粒子応答の大きさは、強
度と無関係に一定の値を示し、超伝導秩序形
成への関与が示唆される。ほぼ同一の励起条
件においてホール濃度依存性を調べると、擬
ギャップ応答の大きさは OD→UD に対して
小さくなる傾向が観測された。この結果は擬
ギャップの発達する UD領域において、Tcが
低くなるにもかかわらず超伝導秩序形成に
対して擬ギャップの寄与が強まることを示
している。 
 
(5)Bi2212 以外の関連物質への展開 
上記項目において確立した手法を用いて、
下記関連物質の物性探索へと展開した。 
①1 次元ナノカーボン系物質：金属相におけ
る緩和ダイナミクスから電子格子相互作用
を見積もり、カーボン系物質の特徴、特に超

伝導との関係性を明らかにした。 
②有機超伝導物質：化学圧力や磁気特性の異
なる低次元有機導体に対する系統的な調査
を行い、準粒子緩和ダイナミクスの特異性お
よび銅酸化物高温超伝導体との類似性を示
すことができた。 
③CDW 系物質：長距離秩序が支配的である
CDW 系物質に対して系統的な調査を行い、
高温超伝導物質との差異と類似性について
明らかにした。 
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