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研究成果の概要（和文）：銅酸化物の高温超伝導機構の解明にとって最も重要な擬ギャップ問題に取り組んだ。光学ス
ペクトル測定から、擬ギャップは超伝導ギャップと共存し、超伝導前駆現象ではないことが明らかとなった。更に、擬
ギャップ温度と超伝導転移温度Tcの中間で超伝導前駆現象が観測され、その温度はTcとは逆に、キャリアドープと共に
減少することもわかった。このことは超伝導対形成機構に強い電子間相互作用が重要であることを示唆している。また
、擬ギャップ・超伝導ギャップ共存状態が、観測される超伝導ギャップの特異な振舞の原因になっていると思われるい
くつかの実験的証拠も見出した。

研究成果の概要（英文）：We studied the pseudogap problem of the cuprates that is most important to 
elucidate the high temperature superconductivity mechanism. It has been clarified from the measurements 
of optical spectra that the pseudogap coexists with superconducting gap and not a precursor of 
superconductivity. A precursor of superconductivity was independently observed between the peusdogap 
temperature and superconducting temperature Tc. It was also revealed that the precursor temperature 
decreases with doping, being different from that of Tc, which suggests the importance of electron 
correlation for Cooper pairing. It is likely that the coexistence of pseudogap and superconducting gap 
causes the anomalous properties of superconducting gap.

研究分野： 物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
 銅酸化物の高温超伝導機構を解明するに
は、常伝導状態でフェルミ面に開きはじめる
擬ギャップの正体を明らかにすることが必
須であると考えられている。（図１参照）擬
ギャップの起源については、「超伝導の前駆
現象」とする説と「超伝導と競合する秩序」
とする説とが対立していた。 

図１：銅酸化物の電子相図 
 
 一方、超伝導ギャップについても幾つかの
謎があった。第１に、運動量空間の場所によ
って大きさのことなる２種類の超伝導ギャ
ップがあるように見えること。第２に、ギャ
ップ最大となる運動量空間（アンチノード領
域）でのギャップ値は、キャリア濃度を減少
させると増大していき、超伝導転移温度では
なく擬ギャップ温度に相関するように見え
ること。（図２参照）第３に、キャリア過剰
ドープの組成領域では、ラマン散乱測定で d
波超伝導特有のギャップ異方性が消失する
ように見えること。第４に、擬ギャップ形成
に関与した電子成分が超伝導凝縮に寄与し
ていないように見えること。 
 これらの謎を明らかにするには、運動量空
間分解能のある角度分解光電子分光、ラマン
散乱分光、ｃ軸偏光光学スペクトルの測定を
同一試料について行い、統一的に理解できる
モデルを構築する必要があった。 

 
２．研究の目的 
 このような背景のもと、本研究では、ラマ
ン散乱分光、角度分解光電子分光(ARPES)、
光学スペクトルの３つを駆使して、銅酸化物
超伝導体のアンチノード方向の異常な電子
状態の解明に取り組むことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 典型的な高温超伝導体である YBa2Cu3Oy と
Bi2Sr2CaCu2Oz を取りあげ、注意深く組成制御
した良質の単結晶を作製し、それらのラマン
散乱分光、ARPES、光学反射分光を行った。 
より具体的には、 
① ｃ軸偏光光学反射スペクトルの研究 
YBa2(Cu,Zn)3Oy結晶を種々の Zn 濃度、酸素

濃度について作製し、それらのｃ軸偏光光学
反射スペクトルの詳細な温度依存性を測定
する。温度変化に伴うスペクトル強度の再分
布の様子を観察し、擬ギャップと超伝導ギャ
ップに関与する電子の振舞を分析する。 
② ラマン散乱スペクトルと ARPES の定量的

比較 
 種々の酸素濃度のBi2Sr2CaCu2Oz結晶を作製
し、同一結晶を用いてラマン散乱スペクトル
と ARPES とを測定する。ARPES の実験データ
からラマンスペクトルの計算を試みる。また
計算結果と実験のラマンスペクトルを比較
検討する。 
③ 同位体効果の組成依存性の研究 
酸素同位体置換した YBa2Cu3Oyを作製し、同

位体効果の酸素濃度依存性を調べ、近年報告
されている電荷密度波に同位体効果が影響
されるかどうか研究する。 
④ 反射型テラヘルツ時間領域分光による超

伝導前駆現象の探索 
 テラヘルツ領域を直接観測できる時間領
域分光法を用いて、(La,Sr)2CuO4 単結晶のｃ
軸偏光測定を行い、超伝導揺らぎの検出を試
みる。 
 
４．研究成果 
(1) ｃ軸偏光光学反射スペクトルの研究 
YBa2(Cu,Zn)3Oy 結晶のｃ軸偏光光学反射ス

ペクトルの詳細な温度依存性を測定した結
果、以下の知見が得られた。 
第１に、温度低下と共に観測される光学伝

導度スペクトルの強度の再分布の様子（図
３）から、擬ギャップが超伝導前駆現象では
ないこと、即ち競合秩序であることが明らか
になった。これは、(i)擬ギャップが開いて、
低エネルギー領域から高エネルギー領域に
移動したスペクトル強度が超伝導転移温度
以下で超伝導凝縮しないこと、(ii)Zn 置換に
よって擬ギャップ温度が全く変化しないこ
と、(iii)Zn 置換によって超伝導が消失した
試料においても擬ギャップが観測されたこ
と、(iv)過剰ドープ領域では Tc以下に擬ギャ
ップ温度が存在すること（超伝導と擬ギャッ
プとの共存）、等複数の証拠から結論できた。 

図２：B1g ラマン散乱やアンチノード付近の
ARPES から見積もられたギャップエネル
ギーの組成依存性 [T.P. Devereaux and R. 
Hackl, Rev. Mod. Phys. 79, 175 (2007).] 

 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３：種々の周波数領域の伝導度スペクトル
強 度 の 温 度 依 存 性 。 (a)80-800 
cm-1,(b)800-5000cm-1,(c)80-5000cm-1 
 
第２に、本来一定に保存されるべき広周波

数領域のスペクトル強度（図３(c)）が超伝
導転移温度より遥かに高温から減少し始め
ることを見出した。これは超伝導凝縮キャリ
アが高温から出現していることを示してお
り、異常な超伝導前駆現象と言える。高温で
の超伝導凝縮は、伝導度の虚部スペクトルや
フォノンの異常などからも確認できた。更に、
この前駆現象出現温度(Tp)は、Zn 置換では低
下するものの、キャリア濃度低下と共に増大
するという組成依存性を示した。（図４）擬
ギャップ温度に似たこの振舞は、超伝導前駆
現象がモット絶縁体の起源と強く関わって
いることを示唆している。 

 
図４：擬ギャップ温度(T*)、超伝導前駆現象
温度(Tp)、超伝導転移温度(Tc)の組成依存性 

(2) ラマン散乱スペクトルとARPESの定量的
比較 

 ３つのキャリアドープ量（不足ドープ、最
適ドープ、過剰ドープ）の Bi2Sr2CaCu2Oz単結
晶について、超伝導状態での B1g及 B2g偏光の
電子ラマン散乱スペクトルとARPESとを同一
結晶を用いて測定した。全ブリルアンゾーン
の ARPES データから、久保公式を用いてラマ
ン応答関数を求めた。この計算結果は、従来
の Kinetic Theory と比べ、実験結果のスペ
クトル形状や組成依存性を格段によく再現
した。また、ARPES ピークの強度の k-依存性
を単純なモデルで仮定し、Matrix Element 効
果を除去すると、計算スペクトルはほぼ完ぺ
きに実験スペクトルを再現した。 
 このことから、キャリアドープ量減少と共
に（Tc 低下と共に）減少する B2gピークエネ
ルギーは、これまで考えられてきたような超
伝導ギャップの減少を意味するものではな
く、d 波ギャップのスロープ一定のまま有効
フェルミ面が減少していくというモデルで
解釈できることがわかった。 
また、B1gスペクトルのピークエネルギーは、

ARPES のアンチノード方向のギャップエネル
ギーと似た組成依存性を示すものの、常に
ARPES のギャップより小さいことが観測され
た。これらのギャップがキャリアドープ低下
と共に上昇するのは、擬ギャップの影響を受
けているからだと解釈できるが、その影響の
強さは測定プローブごとに異なり、ラマン散
乱スペクトルへの影響はARPESより弱いこと
がわかった。 
 

(3) 同位体効果の組成依存性 
 上記の研究から、本来モット絶縁体に向か
って上昇している超伝導転移温度が、実際は
何らかの競合秩序によって抑制されている
ことがわかった。次なる問題は、何がその競
合秩序なのか、ということである。擬ギャッ
プが最も有力な候補であるが、その正体は明
らかではない。最近の研究では、電荷密度波
が関与していることが示唆されている。 
 格子系の関与について調べるため、酸素濃
度を変化させた YBa2Cu3Oy(YBCO)単結晶を用
いて、酸素同位体置換効果のキャリア濃度依
存性を調べた。図５に示す通り、同位体効果
係数は、最適ドープ付近でほぼゼロである
が、キャリア濃度減少と共に単調に増大し、
絶縁体転移近傍の組成ではBCS超伝導体の値
0.5 になることがわかった。これは、p=0.125
付近で電荷・スピンのストライプ秩序を示す
LSCO 系とは異なる振舞である。ただし、LSCO
のストライプ秩序のような“格子が関与す
る”超伝導競合秩序があると、同位体効果が
顕著になるという事実は示唆的である。YBCO
の同位体効果の結果は、キャリア濃度減少に
伴って格子が関与する競合秩序が発達して
いることを示している。擬ギャップの正体が
電荷密度波を含む秩序である可能性が高い。 



 
図５：YBa2Cu3Oyの酸素同位体置換効果係数の
ホール濃度依存性。（LSCO は笹川らの結果を
引用。） 
 
(4) 反射型テラヘルツ時間領域分光による超

伝導前駆現象の探索 
 当研究室で数年以上かけて構築してきた
反射型テラヘルツ時間領域分光システムを
更に改良した結果、反射率の位相成分を正確
に決定できるようになった。 
 いくつかの組成の La2-xSrxCuO4 単結晶を用
いて、ｃ軸偏光の反射測定を行った。その結
果、通常の伝導度の実部・虚部から超伝導キ
ャリア密度を見積もる方法と同じように、位
相にも超伝導応答が観測された。（図６）ま
た、位相成分の増大は、Tcより約 10K 高い温
度 Tc’から始まっていることが、４つのキャ
リア濃度で共通に見られた。 

 
図６：La2-xSrxCuO4(x=0.12, 0,16)の反射率の
位相成分の温度依存性(E//c) 

 位相成分をこのように精度よく求められ
るようになったこと、またこれを超伝導転移
のモニターとして使えることを示したこと
は、本研究の成果である。 
 本研究では、超伝導転移温度の約 10K 程度
高い温度から超伝導揺らぎが観測された。こ
れはGinsburg-Landau理論の枠内で説明可能
であり、特異な現象とは言えない。YBCO で観
測されたような著しい高温からの超伝導前
駆現象は、観測できなかった。その原因とし
ては、測定精度の問題が考えられる。 
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