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    学位論文題名

    ●

Tunneling spectroscopy on the organlCSuperCOnduCtor

    K‐（BEDT‐TTF）2Cu（NCS）2withSTM

  （有機超伝導体M・くBEDT・TTF）2Cu（NCS）2のSTMによるトンネル分光）

学位論文内容の要旨

§1．序論

  現在までに電気伝導性を示す有機化合物として数十種類もの(BEDT-TTF)2X塩

が発見され、その物性が研究されている。この系の特徴はBEDT-TTF分子の分子

軌道からなる二次元的な電子バンドにおいて伝導が起っていること及び電子相関が

比較的強いことである。特定のアニオン分子Xをもつ塩では、低温で超伝導相が

出現することが知られている。特に、ゼ型のBEDT-TTF超伝導体は、比較的超伝

導転移温度Teが高いことから多くの測定手段によってその物性が調べられている。

しかし、超伝導ギャップの対称性に関しては未だ一致した解釈は得られておらず、

この系の重要な研究課題のーっとなっている。また、基底状態として超伝導相に隣

接して反強磁性相が存在するなど、銅酸化物高温超伝導体との類似点をもつことか

ら(BEDT-TTF)2X塩の超伝導発現機構に大きな関心が寄せられている。

  一方、トンネル分光測定は電子の状態密度を高いエネルギー分解能で直接的に観

測することができるため、超伝導相などの電子状態を探る上で有カな研究手段であ

る。特に、走査型トンネル顕微鏡（STM)を用いたトンネル分光測定は、局所的な

電子状態が観測可能であること、及びトンネル障壁形成の際に試料表面の電子状態

に及ぼす影響が小さいという点で極めて優れている。

  本研究では、約10Kの超伝導転移温度TeをもつK-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)：単結

晶試料の二次元伝導面であるb-c面、及びこれに垂直な側面におけるさまざまなト

ンネル方向でのSTM分光測定により、超伝導ギャップの直接観測を行い、この塩

の超伝導ギャップの対称性を調ぺた。

§2．実験

  K-(BEDT-TTF)2Cu(NC S)2単結晶試料は、電解法により作成した。電気抵抗の遷移

の中点で見積もられた疋は10.4Kであった。側面でのSTM分光測定は、単結

晶試料をb-c面に垂直に切断して得られるさまざまな結晶面で行った。
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§3．結果および議論

  (1) b-c面での測定

  1.5Kで 単結晶試 料のb-c面で得 られたdl/dル レ曲線は、いずれも明確な超伝

導ギャップ構造を示した。ギャップ端間隔で定義されるギャヅプの大きさ2 Zlpは

試料に依存して5.0～9.7 meVの値で変化した。これらの値は以前に報告されてい

る値とほぼ一致している。疋より十分低温においてもギャップの内側には有限のコ

ンダクタンスが残っており、b-c面内でギャップが異方的であることを示している。

こ れ らの dUdル レ曲 線 に 対し て、ギ ャップ△ がA〓△0cos20（ pは波数空 間に

おける方位角）で変化するd波ギャップモデルでフイッテイングを行った。その

結果、一電子準位の広がりの効果を考慮することにより、このモデルでゼロバイア

ス付近のdl/d炸レ曲線の変化を説明できることが分かった。

    また、微分トンネルコンダクタンス曲線の温度変化から、Te直上においてフェ

ルミエネルギーを中心として状態密度の減少が見られ、この減少は50K付近まで

存在することが明らかになった。これは銅酸化物高温超伝導体に見られるような

擬ギャップとして定性的に理解される。

  (2)側面での測定

  b-c面に垂直な側面では、b-c面内におけるc‐軸からの角度を¢とするとき、

I ~l=0°，30゚ ，51゚ ，56°，70°の各トンネル方向に対するdl/d炸レ曲線を得た。1¢1”0゚ ，

700の方向では微分コンダクタンスがゼロバイアス付近で平坦な振る舞いを示した

のに対して、I¢ l=56°，51°の方向ではバイアス電圧に線形な振る舞いを示した。

さ らに△。 も¢に依存して変化した。これらのことは、ギャップがb－c面内で

異方的であることだけでなく、STM分光測定においてもトンネル遷移確率が波数

に依存することを示している。トンネル分光測定ではギャップの絶対値のみが観測

されること及び一電子準位の広がりの効果を考慮して、WKB近似に基くトンネル

遷移確率の波数依存性を取り入れ、dl/dルレ曲線のフイッテイングを行った。この

結 果、b-c面で の場合と同 様にd波ギ ャップモ デル△＝Ao cos20で、dl/dnレ曲

線の¢依存性を統一的に説明できることが分かった。また、フイッテイングから

ノ ー ドの 方 向 は心 ― 軸 から 土ガ 4ずれた方 向である ことが明 らかにな った。

§4．まとめ

  K-(BEDT-TTF)ユCu(NCS)2単結晶試料のb-c面及び側面におけるさまざまなトンネ

ル 方向でSTM分 光測定を 行った。 得られたすぺてのdl/dルレ曲線は心‾軸から

土n/4ずれた方向にノードを持つd波ギャップモデルで統一的に説明できる。この

ことは、この塩の超伝導オーダーバラメ一夕がd波の対称性を持つことを示唆し

ている。さらに、Teから50K付近までの温度範囲で擬ギャップの存在が明らかに

なった。
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学位論文審査の要旨

    学位論文題名

    ●

Tunneling spectroscopy on the organlCSuperCOnduCtor

    K・（BEDT・TTF）2Cu（NCS）2withSTM

  （有機超伝導体K・＄EDT・TTF）2Cu（NCS）2のSTMによるトンネル分光）

  超伝導を担う電子対の対称性を確定することは、超伝導の発現機構の解明に深く関
わる重要な問題である。有機超伝導体K－(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2の超伝導相における
電子比熱や磁場侵入長などの温度依存性に関して、従来の超伝導物質とは異なる異方
的な超伝導に特有の振る舞いが報告されている。一方で、み波超伝導体の可能性が盛
んに議論されている銅酸化物高温超伝導体との類似点も指摘されている。したがって、
この塩の電子対の対称性を明らかにすることは、物性物理学において極めて意義深い
といえる。著者はだ-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2の超伝導ギャップの対称性について、走
査型トンネル顕微鏡(STM)を用いたトンネル分光測定により研究を行った。
  二次元伝導面であるb-c面でのSTM分光測定において、明確な超伝導ギャップ
を観測し、その試料依存性、探針―試料間距離を調べた。著者は、観測されたギャツ
プに対してみ波の対称性をもっギャップモデルによルフィッティングを行い、このモ
デルにより得られたスペク卜ルを説明できることを明らかにした。また、ギャップの
温度依存性について調べ、超伝導転移温度より高温側において擬ギャップの振る舞い
が出現することを見出した。
  b-c面に垂直な側面における測定では、ギャップ構造がトンネル方向に依存するこ
とを見出した。著者は、この振る舞いをWKB近似によるトンネル遷移確率の波数
依存性を考慮したみ波ギャップモデルで解析し、b-c面でのスペクトルも含めて出波
ギャップモデルで統一的に説明できることを示した。さらに、ノードの方向が也ー
軸 、 心 一 軸 か ら 土 兀 /4ず れ た 方 向 で あ る こ と を 明 ら か に し た 。
  また著者は、各温度でのスペクトルのフイッティングから、一電子準位の広がりを
表すパラメータァの温度依存性を求めた。そして、この温度依存性を考慮すること
で、セロバイアスコンダクタンスの温度依存性の実験結果が再現されることを示した。
  以上のように著者の研究は、超伝導ギャップを直接観測できるというSTM分光測
定の特徴を活かしてに-(BEDTTTF)2Cu(NCS)2の超伝導ギャップを実験的に調べ、そ
の対象性を明らかにしたものであり、有機超伝導体における超伝導発現機構の解明に
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大きょ竺妻善喜差1嚢墨薹契羣°（理学）の学位を授与される資格があるものと認める。


