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Figure 1. Schematic evolution of the electronic structure of
cuprates with hole-doping from antiferromagnetic insulator (AFI)
to superconductor (SC). Two pictures are proposed for the elec-
tronic structure around the superconductor-insulator transition
(SIT).
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銅酸化物系で見られる高温超伝導現象を解明するため

に，超伝導を担う電子構造がどのようにして現れるのかと

いうのは重要な手がかりになるだろう。一般に，銅酸化物

高温超伝導体の母物質は反強磁性絶縁体で，CuO2面に

ホールをドープすることによって超伝導相が現れる。その

超伝導体の電子構造の角度分解光電子分光（ARPES）研

究は，今まで主に実験の容易な Bi2Sr2CaCu2O8＋d（Bi2212）

系などで行われてきた1)。また反強磁性絶縁体に関しても，

Sr2CuO2Cl2などでバンド分散が観測されている2)。しか

し，両者の間で電子構造がどのように発展するのか情報が

不足しており，Fig. 1に示すように二つの異なる描像が
提案されている。一つは，絶縁体にホールをドープしても

フェルミ準位 EFはギャップ中に固定されたままで，新し

く状態がギャップ中に移動してきてこれが超伝導を担う金

属的なバンドに発展するという考えで，もう一つは，ホー

ルドープによって価電子帯の頂上にフェルミ準位が移動

し，それがそのまま金属的なバンドに発展していくという

考えである。この電子構造のホール濃度依存性を明らかに

するために，超伝導を起こす最も基本的な単位である単層

の CuO2面を持つ系に注目した。その中でも特に T構造

の La2xSrxCuO4（LSCO）はホール濃度を幅広い範囲で制

御でき，反強磁性絶縁相（x＝0）から転移温度42 Kの超

伝導相（x＝0.15）を経て通常金属相（x＝0.30）に至るま

で一つの系で実現できるユニークな物質である。本研究で

は，角度分解光電子分光を用いてバンド分散やフェルミ面

などホール濃度に依存する LSCOの電子構造を明らかに

した35)。同じ単層系で頂点酸素を片側にのみもつ T構造

の超伝導体 SmLa1xSrxCuO4（SLSCO）の結果6)も含めて

単層系銅酸化物の電子構造について議論する。

LSCOの角度分解光電子分光実験は，スタンフォード放

射光科学研究所（SSRL）の BL 53で行った。SLSCOに

ついては，フェルミ面の測定を SSRLの BL 54で，詳し

いバンド分散の測定を広島大学放射光科学研究センター

（HiSOR）の BL1で行った。試料表面の劣化を抑えるた

め，試料を1015 Kに冷やして測定した。

得られた角度分解光電子分光スペクトルを Fig. 2(a),
(b)に示す3,5)。ピークのエネルギーが電子のバンドに対応

する。下から上へ（0, 0)→(p, 0）と移動するに従って，

バンドがフェルミ準位に向かって分散していき，ブリルア

ンゾーン境界を超えると分散が折り返している。最適

ドープの x＝0.15では（p, 0）周辺でもピークがフェルミ

準位の下にとどまっているのに対して，過剰ドープの x＝

0.30では（0.8p, 0）の手前でピークの立ち上がりがフェ

ルミ準位より上に到達するとともにピーク強度が消失し，

ここでフェルミ面を横切っていることがわかる。このよう

にして，k空間でピーク強度が消失する所から各ホール濃

度におけるフェルミ面を求めたのが Fig. 2(c)である3,5)。

その結果，今まで銅酸化物系で報告されてきた（p, p）を

中心とするホール型のフェルミ面が，ホールを過剰にドー

プすることによって（0, 0）を中心とする電子型のフェル

ミ面へと大きく形を変えることがわかった。これは，過剰

ドープ域でホール係数の符号が正から負へと反転すること

と一致する。

一方，反強磁性絶縁体から超伝導体にかけての（p, 0）

におけるスペクトルを Fig. 3(a)に示す4)。ホールをドー

プすると，反強磁性絶縁体で見られた－0.5 eV付近のス

ペクトル構造に加えて，フェルミ準位の近く約－0.1 eV

に新たに状態が現われ，徐々にスペクトル強度が新しい状

態へと移行する。特に超伝導体絶縁体転移点（SIT）の近

傍では二成分構造の共存が観測された。Fig. 3(b)に（p,

0）周辺のバンド分散を角度分解スペクトルの二回微分を

用いて画像化しホール濃度の順に並べた5)。反強磁性絶縁

体のバンドの名残が－0.5 eV付近からあまりシフトしな

いのは，内殻光電子分光実験から求めた化学ポテンシャル

のシフトが x0.1でほぼ抑制されていることと一致す

る7)。そしてホールドープによって現れた約－0.1 eVの

ブロードな構造が，徐々に明瞭な分散をおびて超伝導を担

う金属的なバンドへと発展していく様子がわかる。最近の
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Figure 2. Angle-resolved-photoemission (ARPES) spectra of La2xSrxCuO4 (LSCO)3,5), taken along the (0, 0)→(p,
0) direction for (a) x＝0.15 and (b) x＝0.30. (c) Doping dependence of Fermi surface determined by the ARPES
spectra3,5).

Figure 3. (a) Doping dependence of the ARPES spectrum at (p, 0) for LSCO4). (b) Doping dependence of the band
dispersion along (0, 0)→(p, 0)→(p, p) for LSCO, determined by the second derivatives of the ARPES spectra5).
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研究では，（0, 0)→(p, p）方向でも同様に微量ドープに

伴う金属的なバンドと絶縁体的なバンドの共存が観測され

ている8)。LSCOとは対照的に，Bi2212系や単層頂点塩素

系の Ca2xNaxCuO2Cl2では，フェルミ準位がシフトして反

強磁性絶縁体でのバンドがそのまま超伝導を担うバンドへ

と発展すると報告されている2,9)。T型単層系の SmLa0.85

Sr0.15CuO4では，Fig. 4に示すフェルミ面が消失している

（p, 0）近傍で，約－0.2 eVという LSCOに比べてかなり

深いエネルギ－に単一のスペクトル構造のみが観測され

た6)。SmLa0.85Sr0.15CuO4のフェルミ面やバンド構造は，

むしろ Ca1.9Na0.1CuO2Cl2に良く似ており，LSCOとは異

なるドーピング依存性が示唆される。

LSCOで観測された二成分構造の共存は，超伝導体絶縁

体転移近傍で電荷密度が不均一になっている可能性を示し

ている。微視的な相分離のようなことが起きていれば，化

学ポテンシャルがシフトしない7)のも理解できる。さらに

最近の非弾性中性子散乱実験は，LSCOの x0.06で予想

されている縦ストライプが，0.02＜x＜0.06で斜めストラ
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Figure 4. Momentum distribution of the electronic states at Fermi
energy EF for SmLa0.85Sr0.15CuO 6)

4 . Fermi surface disappears
around (p, 0) due to a pseudogap of ～0.2 eV.
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イプに変わることを示唆しており10)，ちょうど同じホー

ル濃度領域で見られる角度分解スペクトルの二成分構造と

何らかの関連が予想される。

本研究より，単層系銅酸化物において反強磁性絶縁体か

ら超伝導体の電子構造へ至る経路は少なくとも二通りある

と思われる。同じ単層 CuO2面の電子構造に多様性が見ら

れるのは，CuO2面の電子系が動的な縦ストライプから斜

めストライプもしくは微視的な相分離など電荷不均一化へ

向かう強い不安定性を内在しているために，わずかな条件

の違いが電子構造を本質的に変えてしまうと考えられる。
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