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NMRからみた B i2Sr2CaCu208+yにおけるPseudogap

大阪大学大学院 基礎工学研究科 徳永 陽1 石田憲二 北岡良雄

高温超伝導体の発見以来､NMRによる研究はその超伝導､常伝導の性質の解明に重要な役割

を果たしてきた｡超伝導状態の研究についてはCooper対のd波対称性や異方的エネルギーギャッ

プを､また常伝導状態の研究においてはスピンゆらぎと超伝導転移温度の相関関係を明らかにし､

その発現機構が磁気的(スピン)機構であることを確立してきた【1】｡

またPseudogapについても1989年にYasuokaetal.のYBa2Cu408における面内cuサイトの

スピン格子緩和時間(1/Tl)の測定から､Tcより高温からの1/TITの減少として最初にSpin一gap

の存在が指摘された[2】｡通常NMRではこの1/TITがピークを持つ温度をr とし､Spin-gapの

現れる温度として定義している｡ところが一方で静的帯磁率xsに比例するKnightshift(K)はこ

のr*より高い温度(本文ではTmKとする)から減少をはじめる｡このTmKからのKの減少をもっ

てSpin-gapのはじまりとする考え方もある[3].この1/TITとKにおける温度変化の違い､すな

わちSpin一gapの現れ方の違いは､長い間NMRのなかでも未解決の問題であった｡

NMRにおける1/TITやKのSpin-gapはどちらも物理量の温度変化からギャップの存在を指摘

したものであった｡ところが1996年にBi2212における角度分解光電子分光の測定によって実際

にTcより高温でフェルミ面上にギャップの存在が確認され､さらにそのギャップが超伝導ギャップ

と同じd波対称性をもつことが報告された【4,5,6】｡またNMRでも1996年にmono-1ayer構造

をもつHg1201[7]やthree-1ayer構造をもつHg1223[8】においてTc以上からの1/Tlの減少が観測

され､Spin-gapがbi-1ayer系に限らないUnderdope額域にある高温超伝導体の共通の現象とし

て認識されるようになった｡そこで我々は1997年から光電子分解で実際にPseudogapが観測さ

れているBi2212系の良質な単結晶試料をもちいてPseudogapについての系統的なNMRの研究

を行ってきた｡今回はこれまでに得られたBi2212におけるNMR測定の結果を報告し､その結果

をもとにBi2212におけるPseudogapについて考えてみることにする｡

今回の測定に用いた試料はUnderdope(Tc-79K)､Optimallydope(86K)､Overdope(77.3K)

の3つの単結晶試料で､Tcの値からその面内ホール濃度はそれぞれ0.125､0.20および0.225程度

と見積もられる【9].図1に各試料の1/TITの温度変化を示す｡pseudogapの存在を示す1/TITの

ピークの温度T はホール濃度の減少に従って､100→ 130→ 210Kと急激に高温側へシフトする｡

これはTcの変化が77.3→ 86-79Kと小さいのと非常に対照的である｡またUnderdopeの試料に

おいてはTcにおける1/TITの大きさがr における最大値のおよそ3割程度にまで減少している.

1E-mail:tokunaga@nmr.mp.es.osaka-u.ac.jp

-444-



｢強結合超伝導 -pseudogapを中心として-｣

一方､図2に示されるようにKnightshift

のスピン成分KsはT より高温側の温度

(㍍∬)から緩やかに減少する｡しかし図

2に示されるように､この㍍ 打より低温

側でそれまでの緩やかな減少からより急

激な減少へ変わる温度 (以下Tkとする)

が存在することがわかる｡この7封まK

の温度微分dK/dTの温度変化において､

TmK以下の有限な一定値から急激な上昇

が始まる温度として定義される[101｡こ

の7封ま1/TITがピークを示す温度 T

と各濃度ともほぼ一致しており､Knight

shiftにおいてもKsのより急激な減少と

してSpin-gapが観測されていると考えら

れる｡また図5で示すように､この1/TIT

及びKsでSpin-gapが観測される温度r*

及び7封ま､同じBi2212系でこれまでに

角度分解光電子分光､および面内電気抵

抗でPseudogapとしての異常が報告さ

れている温度とよく一致し､これらの異

常はすべて同じ起源をもっていることが

確認された｡

またT,nKからTkの温度額域における

Ksの緩やかな減少は反強磁性相関の成長

に伴うxsの減少として理解できる｡実際､

Spin-gapを持たないthree-legladder系

等の低次元反強磁性体でも同じようなKs
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図1:1/TITの温度依存性.矢印はそれぞれのTcを示す｡
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図2:K山ghtshi氏の温度変化
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の減少が観測されており､そこでは同時

に1/TITの増大､すなわち反強磁性相関の成長も観測されている【11】｡またいくつかの理論モデ

ルでも実際に反強磁性相関の成長によってこのxsの減少を説明している【12,1310

pseudogapの理論的な解釈としては､これまでに様々なモデルが提案されているが､それらは何

に起源を求めるという点でおおまかに2つに分類される｡ひとつはRVB機構[14ト ネスティング

効果 【15ト スピンゆらぎ【16】等､pseudogapの起源を面内の強い反強磁性相関に求めPseudogap

を磁気的な異常としてとらえようとするものであり(Magneticgap)､もう一方は､光電子分光で

明らかになったPseudogapのd波対称性に注目してPseudogapを超伝導の前駆現象としてとら

え､r*以下の温度鏡域でincoherentな超伝導対の形成を仮定するものである(超伝導ゆらぎ)【17】｡

このように､2つの大きな枠組み(Magneticgapか､超伝導ゆらぎか?)でPseudogapを考えた
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場合､スピン-スピン緩和時間の測定がこれらを判別するうえでひとつの大きな手がかりを与え

るものと考えられる｡

高温超伝導体における面内Cu核のスピン-スピン緩和の機構は､Penningtonetall18】 また

Itoetall19】 によって研究がなされてきた｡面内に垂直に磁場をかけた際の面内Cu間のスピン

-スピン緩和(横緩和)は､主に面内の反強磁性ゆらぎを媒介として引き起こされ(RKKY機構)､

Gaussian型の横緩和を生じる｡その緩和の時定数が1/T2Gである｡良く知られているように一般

に1/Tlは動的帯磁率の虚数部分x′′(q,W)を用いて

両 ∝lil-.等 Fa(q,2辿
1

LJ

で与えられる｡ここでEa(q)は超微細相互作用で､Fa(q)-Aa+2B(cos(qxa)+cos(qua))であ

る｡一方､1/T2Gは静的帯磁率x′(q)を用いて

(去 )2∝∑ Fc(q)4x/(q)2-(∑ Fc(q)2x'(q"2,q q

であたえられ､x′(q)をすべてのqについて積分した量になる｡高温超伝導体ではx′(q)および凡(q)

がともに反強磁性ベクトルq-Q(m-,7r)で増大しており､さらにx′(q)-ノミ(dA,/汀)I′′(q,LJ)/LJ
という関係を用いると､上の2式は結局

壷 ∝LiJ-o響 去 ∝蔦 (du/q)響 (1)

となる｡すなわち1/TITが主にq-Q近傍の反強磁性的スピンゆらぎのうち､LJNMR～106Hz

程度の低励起の振る舞いを反映する物理量であるのに対し､1/T2Gはそれを全エネルギーに対し

て積分した量となることがわかる｡

図3にBi2212における1/T20の温度変化を示 20

す｡Underdopedされた試料の1/T2Gは高温側か

ら温度の減少と伴に増大しr*以下のある温度範

園でほぼ一定となる｡この振る舞いは面内の反強

磁性相関の成長､およびpseudogapの出現に伴

うその飽和として理解される (一般に磁気相関長

Eにたいして1/T2G∝Eである)｡さらに温度を下
げると1/T2Gはすべての試料でTcより上のある
特徴的な温度TIから減少し､なめらかにTc以下

の減少に繋がっている｡ここで重要なことは図4

に示されるようにこのTc*以下では､1/TITおよび

Knightshi氏でも策に向かっての急激な減少が観

測されることである｡このTc'はUnderdopeから

overdopeにわたって共通して㌔直上で観測され
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図3:63cuの1/T2Gの温度依存性｡

Under-､Optimally-､Over-dopeでそれぞれTI-120K､110Kおよび100Kとなる｡
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図4‥1/T2G､1/TITおよびKsの温度依存性

このTc*ならびにr*､TmKという3つの "crossover"温度を,面内ホール濃度 Rcuo｡についてプ
ロットしたのが図5である｡これらの温度以下ではそれぞれ1/T2Gならびに1/TIT､Kが減少し始

める｡また図にはARPES【4,61および面内電気抵抗､帯磁率[20】で異常が観測される温度も表示

してある｡前述のようにTmKからTの温度範囲ではKnightshiftは緩やかに減少するが1/TIT

と1/T2Gは増大し続ける｡これらの振る舞いは面内における反強磁性相関の成長とそれに伴うxs

の減少として理解できる｡さらにrからTc*の鏡域ではpseudogapの出現とともに1/TITが減

少し､Knightshiftにもより急激な減少が現れる｡ただしこの領域では1/T2Gは減少せず一定で

あり､ゆらぎの全エネルギー積分は保存されている｡すなわちこの領域のPseudogapは反強磁性

ゆらぎのスペクトル密度の低励起から高励起へのエネルギートランスファーとして理解される｡

1/T2Gの温度変化がほぼ一定となるこの領域は､Underdope側では観測されるが､Overdope側で

は観測されていない｡一方､さらに温度を下げるともうひとつの "crossover"温度Tc*が出現し､

この温度以下ではすべての測定量がTcに向かって急激に減少する｡この1/T2Gも含めたすべての

測定量の急激な減少は超伝導対の形成で理解される｡実際､超伝導状態でのT2Gの減少はすべて

の高温超伝導体で観測されており､成清氏による平均場の計算でも､とくに超微細相互作用のβ

項 (隣接Cuからの酸素を介したトランスファー超微細磁場)が大きい場合､50%程度の1/T2Gの
減少が超伝導状態で見込まれている｡

図5に示されるようにこれら3つの"crossover"温度のうち､高温側の2つの温度､7kg､r*は

optimumから低ドープ側で出現し､反強磁性相に向かって急激に上昇する｡一方､Tc'はoverdope
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領域を含めたすべてのドープ量で策に張り付くようにして存在している｡これらの結果は､TmK､

r*という高温側の2つの"crossover"は面内の反強磁性相関の急激な成長を起源としたものであ

り､Tc*での"crossover"はTc以下で現れるマクロな超伝導転移とより強く関連したものであるこ
とを示唆している｡

最後にB2212におけるPseudogapについての現在の我々の見解をまとめると､1)1/TITだけでな

くKsでもr*以下でPseudogapが観測される｡ただしこのr直下の高温領域のPseudogapは強い

反強磁性相関を起源に持ち､spin-singletもしくはなんらかの短距離相関の成長により反強磁性スピ

ンゆらぎの低エネルギーのスペクトル密度が高エネルギー側に移動していると考えられる｡2)一方､

低温のTc+以下ではincoherentな超伝導対の形成が始まっており､Tc以下で系全体としてのコヒー
レンスが出現すると考えられる｡この場合､Tc+は平均場等で計算されるこの系の超伝導の転移温度
にあたると考えられ､実際Tc'がUnderdope側で飽和する傾向がスピンゆらぎによる超伝導の機構
で計算された転移温度のホール依存性【21,22】とよく一致していることは興味深い｡また1/T2Gの

Tc以上からの減少は他にもHg1201【7トHg1212[231等でも報告されており､Tc*すなわち超伝導ゆら
ぎが高温超伝導体の㌔近傍で共通の性質として存在する可能性が高く､図5に示した相図が多くの

高温超伝導体で適用されると期待している｡今後はよりUnderdope額域にある試料で測定を行い､

3つの"crossover''が反強磁性相とどのように折り合っていくかを明かにすることが課題となる｡
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図5:Tc'(+)､T*(○)､TmK(□)の面内ホール濃度依存性｡

また図にはARPES(◆[4】,▼【6】)､面内電気抵抗(▲)､帯

磁率 (■)【201で異常が観測される温度も表示してある｡
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