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１．はじめに
　超伝導や金属絶縁体転移など様々な物性の起源を明らか
にする上で，それらの物性と密接に関わっている低エネル
ギーの励起状態を理解することが重要な鍵となる。銅酸化
物高温超伝導体では，低エネルギー励起の性質が強く波数
に依存することから，電子状態を波数にまで分解して直接
観測することができる唯一の実験手段である角度分解光電
子分光（ARPES）を用いて精力的な研究が行われてきた。
事実，これまで Bi2Sr2CaCu2O8+δ (Bi2212)において，ブリル
アンゾーンの (π, π)点を中心とした大きなフェルミ面の存
在や，dx2-y2波超伝導ギャップ，超伝導転移温度 (Tc)以上
で開く擬ギャップの存在，フェルミ準位 (EF)近傍におけ
るエネルギーバンドの折れ曲がり（kink構造）などの発見
は，超伝導機構を解明する上での大きな手がかりとなって
いる [1,2]。しかしながら，これらの特徴的な低エネルギ
ー励起が，全ての高温超伝導体に共通するかどうかという
肝心の点がまだ明らかになっておらず，異なる物質群を用
いた系統的な研究により，高温超伝導に本質的な現象を見
極めることが急務とされている。
　本研究に用いた YBa2Cu3O7-δ (Y123)は，Bi2212と同程度
の高い Tcを有していることや，Bi2212と同様，単位胞内
に 2枚の CuO2面が存在することなどから，Bi2212との比
較研究を行うのに最適な物質である。さらに，Y123では，
非弾性中性子散乱実験によって，フォノンやマグノンとい
ったボソンの励起が精力的に研究されており [3]，ARPES

で観測される準粒子の起源や，それと高温超伝導機構との
関係を明らかにする上で，重要な物質である。しかし，こ
れまでの ARPESによる Y123の研究では，起源のはっき
りしない異常な表面状態の影響により，超伝導ギャップ
の波数依存性を初めとした固体内部（バルク）の本質的な
低エネルギー励起が覆い隠されてきた [4-9]。今回我々は，
ビームライン BL-28Aの高輝度光を用いて励起光のエネル
ギーや偏光を最適化した高分解能 ARPESを行うことで，
これまで困難とされてきた「表面とバルクの電子状態の分
離」に初めて成功し，異常な表面状態の起源や，Y123の

バルク電子状態の特徴を明らかにした [10]ので，その結
果について本稿で紹介する。

２．実験
　実験に用いた最適ドープ近傍の非双晶 YBa2Cu3O7-δ単
結晶試料 (Y123, Tc = 92 K)は，自己フラックス法により
育成された [11]。実験は，BL-28Aに建設された五軸マ
ニピュレータ (i-Gonio)を備えた高分解能光電子分光装置
（SES2002アナライザー）を用いて行った。測定時のエネ
ルギー・角度分解能は，それぞれ 12-25 meV・0.2°に設定
した。また，光電子を励起するための入射光として，hν = 

46 eVの円偏光を用いた。光電子分光測定に必要な清浄試
料表面は，1×10-10 Torrの超高真空下で試料を劈開するこ
とにより得た。また，試料のフェルミ準位 (EF)は，試料と
同じ基板上に蒸着した金の EFで校正した。

３．結果と考察
　Fig. 1(a)に，超伝導状態で測定した Y123の EF近傍の
ARPESスペクトル強度を，二次元的な波数の関数として
プロットした結果を示す。明るい部分が，実験的に決定し
たフェルミ面に対応しており，S点を中心とした 2枚の大
きなフェルミ面に加え，Γ-X軸に沿う直線的なフェルミ面
が存在することがわかる（図中灰色のガイドライン）。後
者は，その一次元性から，Y123に特徴的な CuO鎖構造に
由来すると考えられている [9]。Figs. 1(b)-(e)は，ARPES

スペクトル強度を結合エネルギーと波数の関数としてプロ
ットした結果で，明るい部分がスペクトル強度の強い部分
を表しており，エネルギーバンドに対応する。黒い丸印で
分散形状を示してあるエネルギーバンドが，Fig. 1(a)の 2
枚の大きなフェルミ面を形成していることがわかる。これ
まで，Γ-Y対称軸（図中白線）上の低結合エネルギー側に
存在する構造 (inner)は表面準位で，高結合エネルギー側
に位置する構造 (outer)はエネルギーバンドではなく，電
子と何らかのボゾンが強く結合することで生じた強結合構
造であると考えられていた [9]。しかし，我々の実験結果は，
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Figure 2   
(a) EDC at 10 K measured at various k

F
 points of the surface bands 

shown by black dots in (b).  (c) Band dispersion near E
F
 of the SB band 

determined by fitting the MDC along several cuts shown by solid lines 
in (b).  (d) Imaginary part of the self-energy |ImΣ(ω)| obtained by fitting 
the MDC.  For better illustration, the energy dispersion and |ImΣ(ω)| 
are shown by adding offsets.  Solid lines in (d) correspond to the zero 
point of each |ImΣ(ω)|.  Gray curves are the result of fitting by using 
|ImΣ(ω)|=αω2+β.

その構造がフェルミ面を形成するれっきとしたエネルギー
バンドであることを示しており，これまでの解釈が誤って
いたことを示している。さらに我々は，大きなフェルミ面
を形成する 2本のバンドの強度分布が，Γ-Y対称軸に対し
て非対称になっており，それらの強度が極端に抑制されて
いる図中右側の EF近傍で（図中の白い丸を囲んだ領域），
これまで存在が報告されていなかった，2本のバンドを新
たに観測することに成功した。そこで，観測された複数の
エネルギーバンドの起源を明らかにするために，さらに詳細
な解析を行った結果を次に示す。
　まず，今回観測した 2枚の大きなフェルミ面の形状は，
バンド計算 [12]で予想されている単位胞内に含まれる 2
枚の CuO2面間の結合状態及び反結合状態に由来するフェ
ルミ面と似ているものの，幾つかの異常な振る舞いを示す。
Fig. 2(a)からわかるように，大きなフェルミ面を形成する
バンドは，Tcより十分低温であるにも関わらず，波数に
よらずフェルミ端が EFに到達しており，超伝導ギャップ
が開いていない。この結果は，これらのバンドが超伝導と
は無関係なことを示しており，CuO2面が高温超伝導発現
の舞台となっているとする一般的な認識と相反する。さら
に，これらのフェルミ面の面積から，ドープされたキャリ
アの濃度を見積もった結果，x = 0.29± 0.02 holes/Cuとな
り，Tcから予想される値 (0.175)[13]に比べて，異常に大
きな値を示すことを見出した。このホール濃度が過剰ドー
プ領域における超伝導相と金属相との境界近くに相当する

ことを考慮すると [14]，今回観測した 2枚の大きなフェル
ミ面を形成する金属的な 2本のエネルギーバンドは，何ら
かの理由で超伝導が消失するほどホールが過剰にドープさ
れた CuO2面の結合バンドと反結合バンドであると理解す
ることができる。EF近傍におけるバンドの分散形状に Bi

系高温超伝導体で見られる折れ曲がり [1,2]が見られない
ことや (Fig. 2(c))，ARPESスペクトルの幅から求めた準粒
子の散乱確率が，結合エネルギーの 2乗に比例して増加す
るという振る舞いを示すことも (Fig. 2(d))，これらのバン
ドが極端に過剰ドープされた CuO2面の電子状態を反映し
ているという我々の結論を支持している。バルクにおける
超伝導の性質が，Bi系高温超伝導体と Y123とで似通って
いる [15]ことや，光電子分光測定が表面敏感な実験手法
であることなどから，異常に過剰ドープされた CuO2面は，
劈開表面近くに存在していると考えられる。一方，今回我々
が初めて観測に成功した EF近傍に現れる 2本のバンドは，
後述するように，超伝導と密接に関係した振る舞いを示す
ことから，バルクの CuO2面の電子状態を反映した結合バ
ンドと反結合バンドであると考えられる。
　Fig. 3(a)，(b)は，超伝導状態の T = 10 Kで，アンチノー
ド近傍において測定した ARPESスペクトルとその強度プ
ロットを示している。試料表面の CuO2面に由来する結合
バンドと反結合バンドに加え，バルクの CuO2面の電子状
態を反映した鋭い準粒子ピーク（図中濃い灰色の丸印）が

Figure 1  
(a) ARPES spectral intensity plot near E

F
 of untwinned Y123 as a 

function of two-dimensional wave vector measured at 10 K.  Gray lines 
are the guidelines of FSs.  (b)-(e) ARPES spectral intensity plots as a 
function of binding energy and wave vector measured along several cuts 
shown by dashed white lines in (a).  The peak position in ARPES spectra 
for outer and inner bands after eliminating the effect of the Fermi-Dirac 
distribution function is shown by open black circles.  White arrows 
represent the position of k

F
 points for bulk bands.
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はっきりと観測されている。バルクバンドが 1本しか存
在しないように見えるのは，この波数領域において 2本の
バルクバンドが互いに重なり合うほど接近しているためで
あると考えられる。このバルクバンドの準粒子ピークは，
Γ-Y対称軸上で底をもち，対称軸から離れるにつれ徐々
に EFに近付くものの，EFに到達することなく消失するこ
とがわかる。この結果は，バルクバンドでは確かに超伝
導ギャップが開いていることを示している。また，Tc以
上の 120 Kでバルクの準粒子ピークが消失するという結果
は（Fig. 3(c)），Tc以下で見られる鋭いピークがボゴリュー
ボフ準粒子であることを示している。また，ARPESスペ
クトル中の特徴的な構造として，バルクの超伝導準粒子ピ
ークの高結合エネルギー側に，エネルギー方向にほとんど
分散を示さない「くぼみ」構造が存在することを見出した
（図中薄い灰色の丸印）。バルクの準粒子ピークに付随して
現れるくぼみ構造の存在は，バルクの CuO2面の電子が，
何らかのボソンと強く結合していることを示唆しており，
Bi2212において報告されている結果と良く一致する [1,2]。
　最後に，超伝導ギャップ対称性を明らかにするために詳
細な波数依存性の測定を行った結果を示す。Fig.４(a)中
の丸印は，今回の実験で決定したバルクバンドのフェルミ
波数 (kF)を示しており，バルクの結合バンド及び反結合バ
ンドの kFが，表面の CuO2面に由来する反結合バンドの kF

よりも明らかに外側，ほぼ結合バンドの kF付近に位置し
ていることがわかる。この結果は，バルクの CuO2面では
表面の過剰ドープされた CuO2面に比べて，ホール濃度が
少ないことを示唆している。Fig. 4(b)は，T = 10 Kで測定

したバルクバンドの kFにおける ARPESスペクトルの波数
依存性を示している。超伝導ピークのエネルギー位置（図
中黒い棒線）は強く波数に依存しており，(0, 0)-(π, π)方向
(φ = 45°)に近付くにつれ，EFに接近することがわかる。こ
の ARPESスペクトルをフィッティングすることで，Y123

における超伝導ギャップサイズの波数依存性を決定するこ
とに初めて成功した (Fig. 4(c))。その結果，単純な dx2-y2波
対称性を仮定することで，得られたギャップサイズの波数
依存性を非常に良く再現出来ることを見出した。

４．まとめ
　今回我々は，高分解能 ARPESを用いて，銅酸化物高温
超伝導体 Y123における電子状態の研究を行い，一次元
CuO鎖バンド，劈開表面の CuO2面に由来する結合 /反結
合バンド，さらに，バルクの CuO2面に由来する結合 /反
結合バンド，の計 5本の異なるエネルギーバンドを分離・
観測することに成功した。また，劈開表面近傍の CuO2面
は，超伝導が消失するほど極端に過剰ドープになっている
ことを明らかにした。さらに，バルクバンドでは，Tc以
下で dx2-y2波超伝導ギャップが開いていることや，電子と
ボソンとの強い相互作用によって生じたくぼみ構造が存在
することを明らかにした。以上の結果は，これまで長い間
問題となっていた，Y系高温超伝導体の異常な電子状態に
関する新たな解釈をもたらすとともに，バルクの電子状態
が，Y系と Bi系高温超伝導体で共通していることを示し
ている。

Figure 3   
(a) EDC and (b) its intensity plot at 10 K for untwinned Y123 as a 
function of binding energy and wave vector, and (c) the intensity plot 
at 120 K, measured at a cut shown by the black line in the inset to (a).  
Peak positions of EDC for surface and bulk bands, as well as dip (break) 
are indicated by open, dark gray filled, and light gray filled circles, 
respectively.  Location of the Γ-Y line is indicated by thin solid lines in 
(b) and (c).

Figure 4   
(a) Location of k

F
 points of the bulk bands (circles) together with the 

definition of the FS angle (φ).  (b) ARPES spectra at 10 K of untwinned 
Y123 measured at various k

F
 points of the bulk bands shown in (a).  (c) 

k-dependence of the superconducting gap size (∆) as a function of φ.  
The dashed line shows the best fit using the d

x2-y2-wave gap function.
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