
｢低次元量子スピン系(無機系 ･実験)の最近の展開2｣

中性子散乱で見たLa214型超伝導銅酸化物の磁気 ･電荷秩序

-ストライプ秩序と結晶構造からの考察 一

京都大学 化学研究所 藤田全基 1,山田和芳

1 序論

高温超伝導機構の解明に対して中性子散乱実験はこれまでに重要な情報を提供してきた｡特に

Lal.48Ndo.4Sro.12Cu04における電荷とスピンのストライプ状秩序の発見は､その秩序と超伝導と

の関係についての活発な議論を喚起し､現在でも多くの研究が行われている｡本解説ではLa214

系での磁気秩序と超伝導の関係を､ストライプ秩序あるいはその安定性に深くかかわる結晶構造

の観点から解説し､このモデルの一般性や問題点について考察する｡

2 磁気 ･超伝導相図

La2_｡Sr.TCuO4(LSCO)系は銅酸化物高温超伝導体の中では最も構造が単純な系である｡そのた

め､結晶構造の複雑性に起因する現象を排除して実験結果の解釈ができる利点がある｡La214系

でもいくつかの結晶構造があるので､もう少し正確に言えば､この系では結晶構造が関与する問

題を最も純粋に研究できる｡La214系のもうひとつの利点はドーピング量がほぼドーパント置秩

量に対応しており､物性の系統的ドーピング依存性を容易に研究できることである.LSCO系の

模式的な磁気 ･超伝導相図を図1に示す｡相図の概略的な特徴を箇条書きにすれば以下のように

なる｡

1.母物質La2Cu04はモット絶縁体であり､325K以下では三次元反強磁性秩序状態となって

いる｡ 反強磁性秩序はホールドーピングによって急速に破壊される｡

2.超伝導相は0.06≦:l≦o.27のドーピング範囲に存在し､超伝導転移温度が最も高 くなる最適

ドーピング量が存在する｡(ベル型の超伝導相)

3.三次元反強磁性相と超伝導相で挟まれる0.02≦∬≦0.06のドーピング領域では､｢スピングラ

ス相｣と言われる絶縁相が現れる｡

4.ドーピング量こ芹1/8近傍で､超伝導転移温度(Tc)が局所的に低下する｡(La2_cBacCuO4(LBCO)

ではその低下が著しい｡)

5.∬≧0.27では超伝導性が消失した常伝導性金属相となる｡
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さて､本稿で中心的に取 り上げる中性子散乱実験では結

晶構造の情報が得られるだけではなく､磁気相関の時間的か

つ空間的な情報が得られる 【1】｡LSCO系に対して行われた

従来の中性子散乱実験では､超伝導相の広い範囲で低エネル

ギー励起領域に格子非整合な磁気相関の存在が確認されてい

る【2-4】｡その空間変調の方向はCtト0ボンドに対して平行で

ある｡(水平磁気相関と呼ぶ)また､アンダードープ領域での

変調周期の逆数 (インコメンシュラビリティーと呼び∂で表

す)は Tcとほぼ比例関係 (6-x)にあり【5]､磁性と超伝導が

強く結びついている事を示唆している｡本稿ではこれらの実

験事実を念頭に置き､我々が最近行った中性子散乱実験結果

を中心に紹介する｡最初は1/8問題､次にスピングラス相か

ら超伝導相に至る過程での磁気相関の変化について述べる｡
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図1 La2.∫Sr.CuO.の磁気 ･超伝導相図

3 1/8組成における磁気 ･電荷秩序

ドーピング量 1/8近傍で超伝導転移温度が特異的に抑制される現象､いわゆる ｢1/8異常｣は最

初 LBCO系で見つかった【6,7]｡その後 Tcの抑制はLSCO系でも観測され 【8,9]､Laの一部をNd

で置き換えたLa･2-T-yNdySra･CuOd(LNSCO)系では､Tc抑制が顕著化することも実験的に示さ

れている [10]｡また､Tcが抑制される組成付近では低温で磁気秩序の存在を示すことが pSRや

NMR測定から明らかにされている【11,121｡一万､1/8組成での結晶構造はLSCO系では低温まで

LTO(low-tempcraturcort･horholllbic)構造のままであるが2､TC抑制の著しいLBCOやLNSCO

系ではLTO構造からLTT(lot-tcmpCraturetCtragOnal)構造に相転移する.これらの実験事実は

㌔ 抑制と低温での磁気秩序の発達､さらには結晶構造の特殊性との間に何らかの関係がある事を

示唆している｡このため1/8組成での物性異常の研究は､差 の抑制機構の解明､ひいては高温超

伝導発現機構解明のための重要な切り口として注目されている｡

TranquadaらによるLalA8Ndo.4Sro.12Cu04の中性子散乱実験の結果､1/8問題に対して一石

が投じられた｡彼らは､スピンと電荷の秩序化を示唆する超格子反射を見つけ､その解釈として

ストライプモデルを提唱した 【15】｡このモデルではドープされた電荷 (ホール)が CuO2面内で

ストライプ状に偏析し､電荷ストライプ間のCuスピンが反強磁性長距離秩序を形成する (以下､

特に断らない限り電荷とスピン双方の秩序化をストライプ秩序と呼ぶ)｡また､ストライプ秩序

の変調方向はLTT構造での CuO2両の波打ち (バックリングと呼ばれている)方向と同じなの

で､ドープされた電荷が結晶の電荷ポテンシャルに沿ってストライプ状に秩序化しやす くなる｡

(図2参照)特に1/8ドーピングの場合はストライプの間隔は格子間隔と整合するので安定化され

やすい｡電荷やスピンの秩序化が起こればクーロン斥力の増加や磁気散乱による対破壊で Tcが減少

2LSCOでLTT構造の存在を主張する研究もある【13】｡中性子非弾性散乱では､LTO構造でもcuo6人面体の傾

きに関するフォノンのソフト化が低温で観測されており､LTT構造に向かう"前駆現象 "と解釈されている【14】｡
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HTT構造 LTO 構 造 Lm TLO構造

図2La214系の結晶構造とcuo2両のバックリングバターン

上段はHTT構通を示す｡ (太枠が単位格子)中段､下段はcuO2両のバ ックリングの様子を示 している｡左から

HTT.LTO,LTT瓜TLO構造に対応する｡下段､白丸中の･,0,･はcuol面内の酸素位直を株式的に表しており､HTT相での位

置をO とした場合､下側に変異する酸素を-､上側に変異する酸素を+で示している｡また､+++､I-の臓に変化の度合い

が大きいことを示す｡下段右図でLTT構造の場合は÷と･が0になる｡超伝ilj'増では電荷ス トライプがtcb･a軸に平行に整列

すると考えられている｡

するというのが､ストライプモデルでの 1/8問題の解釈である｡では､クーロン斥力を損してま

で何故､電荷の偏析によるストライプ秩序が起こるのだろうか?この点が超伝導との関連を考え

る上で重要なポイントのひとつである｡ このような電荷の偏析は､銅酸化物超伝導体､あるいは

もっと一般的に強相関電子系の特徴であると考えられる｡つまりドープされた電荷の偏析はクー

ロン斥力を損するが､電荷周辺の反強磁性構造をあまり乱さないので､電荷が離れて存在する場

合と比べて磁気的相互作用は得している｡このような磁気的起源が現在最も一般的に受け入れら

れているが､以下に述べるように､結晶構造自身も電荷ストライプ秩序の安定性に深 く関わって

おり､電子格子相互作用と電荷ストライプとの関連性も考慮すべき重要な課題である｡

ここでは最近我々が行ったLal.87.5Bao.125_rSrxCuO4(LBSCO)系の中性子弾性散乱実験を紹介

する｡ この系の最大の利点は､BaとSrの濃度比を変えることによって全ホール濃度を1/8に固

定したままで低温での結晶構造を制御できることである｡つまりホール濃度は一定に保ったまま

で 214系の単純な結晶構造を変化させ､電荷 ･磁気秩序と結晶構造の関係を浮き彫 りにしようと

いうことである｡ また､LBSCO系は磁気モーメントを持つ希土類イオンを含まないので､Cuス

ピンに固有の磁性研究に有利である｡LBSCO系は単結晶育成が困難なために粉末試料の実験し

かこれまでに行われていなかったが､最近大型単結晶育成に成功したので､中性子散乱実験など

の研究が可能となった｡

TSFZ(traveling-solvcntfloating-zone)法で作成したx-0.050,0.060,0.075,0.080および0.100の

一様磁化率を図3に示す｡なお､作成した試料の元素比は化学式にほぼ等しいことをICP(Inductively

Coupledradiofl･equenCyPlasma)分析で確認しているoBa濃度の比較的濃い :芹0.050,0.060と

0.075の試料では超伝導転移は12K前後で起こっているのに対し､Ba濃度の薄い三石=0.080と0.100
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の試料では Tcが約 30K と高い.この結果か

らェ-0.075と0.080の狭い組成領域で Tcが不

連続的に変化していることがわかる｡これま

で報告された超伝導相図では､組成変化に対

して 範 はブロードな連続的変化を示していた

が 【16-18ト 単結晶試料よる研究で結晶構造と

超伝導との密接な関係が鮮明になった｡(図6

参照)

さて､この様な超伝導転移を示す一連の試

料に対して行った中性子弾性散乱実験の結果

を次に示す｡特筆すべきは､いわゆる電荷秩序

ピークが LTT/LTLO(low-temperatureless-

orthorhombic)構造下でのみ観測される事で

ある. 図4に:芹0.050に対して観測した電荷

秩序ピークと磁気秩序ピークを示す｡この試

料は低温で LTT構造となる.電荷秩序ピー

クは (020)BraggピークからE- ～0.240(r.1.u.)

だけ離れているのに対して､磁気秩序ピーク

は反強磁性ゾーン中心である (0.5,0.5)から

∂～0.120(∫.Lu.)離れている｡つまり､実空間で

は構造変調の周期が磁気相関の周期の丁度 2

倍短い事を意味している｡ これはLNSCO系

での観測結果と一致しており､ストライプモデ

ルによる解釈と矛盾しない｡ストライプモデ

ルでは最低温度で電荷とスピン双方の秩序化

が起こるはずだが､これまでに電荷秩序によ

る超格子反射が見られた系は唯一 LNSCO系

のみであった｡LBSCO系での同様の結果は､
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図4 La=l,,Ba｡12,すSr.CuO.で観測された磁気秩序

ピーク(左)と電荷秩序 ピーク(右)

(a)､(d)の挿入匡=こそれぞれのスキャンの軌跡を示す｡磁気秩序､

電荷秩序ピークの双方に､低対称 な位正へのピークシフトが見ら

れる｡シフト角0は(a)､(d)の挿入図で示す通 りである｡

1/8異常のメカニズムがストライプモデルで

一般的に解釈できる可能性を示唆している｡電荷および磁気秩序ピークの両方が観測された､Ba/Sr

の比の異なる試料において､∂はホール濃度 (-1/8)にほぼ等しく､E-2∂の関係を満たしている｡

ところが､電荷および磁気秩序の変調方向､すなわちqベクトルの方向にはSr濃度依存性 (構造

依存性)がある｡このことは､それぞれのピークを原点が (100)0,tho､(020)let,aBragg点とする

極座標 (㍗,♂)で表記した場合､βが変化することに対応する｡(図4参照)更にCuO2面内での変

調方向のずれはCu-0ボンドに対して一方向にのみ見られ､その意味でカイラリティーが存在す

る｡磁気相関については､過剰酸素系La2CuO4+･yl19】や LSCO(3-0･12)【20,21ト オーバードープ

領域のLal.79Sro.21Cuo.99Zno.0104【22】でも変調方向がCt1-0ボンド方向からずれていることが確

- 538-



｢低次元量子スピン系(無機系 ･実験)の最近の展開2｣

認されているが､電荷秩序に伴

う格子変調にも同様なずれが

観測されたのは初めての例であ

る｡電荷ストライプの存在を仮

定した場合､変調方向のずれは

ストライプの折れ曲がりで理解

できるが､Ⅰ∬0構造でのCuO2

両のバックリングパターンを考

慮すると､折れ曲がる方向に対

称性がないことがわかる｡つま

り､カイラリティーの存在は結

晶構造の低対称性と相関がある

と見ることもできる｡

次に結晶構造と電荷･磁気秩

序､及び超伝導の関係をより詳

しく見てみることにする｡ 図5

には上段からIJTT/LTLO構造

での超格子反射 (100)ピーク､

電荷および磁気秩序ピーク強度

Lal.875Bao.125-xSrxCuO4
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図5 ピーク強度のSr濃度依存性

(a)(010)､(b)電荷秩序ピーク､(C)磁気

秩序ピークに対応する｡LSCO(xp0.12)の

値を参考し紀している｡(b)には仁を○印

で示している｡
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図6 ピーク強度の温度依存性

(8)(010)､(b)電荷秩序ピーク､(C)駁気

秩序ピークに対応する｡それぞれの強度

は､高温領域で見稚 もったバックグラウ

ンドを差し引いた後､低温での値で規格

化している｡

のSr濃度依存性を示す｡強度

は､CuO･2面を散乱面と平行にしてピークを測定し､面内で積分した借である｡ 面間方向の q依

存性を系統的に調べていないので半定量的ではあるが､面間の相関に大きなSr濃度依存性がない

と仮定すると(100)ピークと電荷秩序ピークは､よく似た組成依存性を示している｡つまり､Sr

濃度 (x)の増加と共に強度は直線的に減少し､x-0.09辺りでゼロに外挿される｡ このことは､低

温ではU)0.09で濃度に対して LTLO-LTO相境界が存在し､LTLO相もしくはLTT相でのみ電

荷秩序ピークが観測されるということを示している｡ 一方､磁気秩序ピークの強度は 範 が異なる

試料においてもそれ程大きくは違っておらず､x-0.05(Tc-10.5K)とx-0.085(Tc-32.OK)の試料

では高々2,3倍の違いである.また､LTO構造のLSCO(三拝0.12､0.13)でも有限の強度があるこ

とから【20,23ト 高Sr濃度領域に至るまで単調に減少すると予想される｡この様に電荷秩序ピーク

と磁気秩序ピークでは､強度の組成依存性が異なっているが､これら変化を超伝導転移温度と対

応させてみると､Tcの抑制は電荷秩序ピーク (及び (100)ピーク)の出現と相関があることがわ

かる｡ 従って､超伝導の不安定化は磁気的村破壊よりも電荷の局在化と強い相関を持つ可能性が

高いと言える｡ 電荷と磁気秩序の観測される組成領域が何故異なるのか､今の所明確な解答は得

られていない｡しかしその原因として､例えば､電荷とスピンの低エネルギー揺らぎの組成依存

性が異なることが考えられる｡Ⅰ∬0構造では電荷の揺らぎの周波数が､中性子散乱のエネルギー

分解能に対応する周波数 (通常は 1mcV､周波数で 1012Hz程度)より高 くなれば､電荷ピークは

弾性散乱としては観測されない｡また､スピンに比べて電荷ピークの方が､変調周期の乱れに村
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して幅の広が りが大きいことも､電荷ピークの観測を困難にしている要因と考えられる｡さらに

中性子散乱ではあくまでも電荷密度の変調を格子変調を通して見ているので､電荷一格子の結合が

弱くなれば､いわゆる電荷秩序ピークは見えなくなることもある｡X線共鳴散乱などによる直接

観測が必要である｡

次に電荷 ･磁気秩序の温度依存性を見てみる｡図6には (100)ピークの強度と一緒に､電荷 ･

磁気秩序ピークの強度の温度依存性を示した｡ (100)ピークの変化から､ⅠJT/LTLO-LTO構造

相転移温度 (TEL2)が約 37Kと見積られる.(なお､相境界近傍では､温度低下と共にLTLO構

造を経由して Ⅰ∬0構造からLTT構造に相転移することがわかっている｡)電荷および磁気秩

序ピークも rJ2で同時に現れ､(100)ピーク強度と同じ温度依存性を示している｡同様の結果は

(:芹0.075(T(L･2-32K),0.085(T,L･2-30K))でも確認している.これに対して以前測定されたLNSCO

系では､温度の低下に伴い先ず構造相転移が起こり､次に TE12とほぼ同じ温度で電荷秩序ピーク

が､さらに低温で磁気秩序ピークが出現する【15,24】｡同様な逐次的秩序化は電荷ストライプ秩序の

はっきりしているNi酸化物 (La･2_.TSr訂NiO4[25]やLa･2NiO4+6[26】)でも見られており､Cu系で

のストライプ秩序を主張するひとつの拠り所となっている｡では､秩序化が同時に起こるLBSCO

系の結果がその解釈を覆す事例であるのかというと問題はそう単純ではない｡つまりLBSCO系

ではnlanquadaらが測定したLNSCO試料よりかなり低温でLTT構造が実現するoLTT構造な

ら電荷ストライプ秩序が形成されるはずの低温であっても､実際にはⅠ∬0構造であるためにその

秩序化が起こっていないとすれば､充分低温でようやく構造相転移が起こった場合には､電荷 ･

磁気秩序が一気に同時進行するとも解釈できる｡ さらに電荷と磁気ピークの組成依存性の違いの

理由でも述べたように､揺らぎの周波数､今の場合にはその温度変化が関係している可能性もあ

る. なお､T,L2より少し低い温度領域で強度がなだらかに変化する原因は､前述したように結晶

構造が LTLO構造を経由して連続的にLTT構造に変わるので､秩序状態が安定化される皮合い

が変化すると見ることができる｡また､LTT構造とLTLO構造の共存する温度領域が存在するこ

ともわかっているので､双方の体積分立の変化が強度変化に現れていることも考えられる｡

4 絶縁相一超伝導相境界付近での静的磁気相関の変化

LSCO系では三次元反強磁性相と超伝導相の間にスピングラス相が存在する｡では､絶縁相で

の磁気相関は超伝導相と比べてどのような違いがあるだろうか｡本節では絶縁相一超伝導相境界近

傍の静的磁気相関について述べ､超伝導との関係を考察する｡

最近､wakimotoらによりスピングラス相での静的磁気相関が中性子散乱実験で調べられた 【27】｡

その結果 ､L礼l.95Sro.05Cu04で も格子非整合 な磁気 ピー クが存在す るが ､超伝導相の

Lal.88Sro.12Cu04などで観測されるピークと比べて､その qベクトルの方向が異なることが明

らかになった 【28】｡散乱強度分布の解析から､変調方向は面内で一元的で､斜方晶系での表記で

b軸方向 (CuO68面体が傾 く方向)に平行であることが示されている.(Cu-0ボンドに対して変

調方向が 45度傾いているので､斜め相関と呼ぶ｡)

この変調方向はNi酸化物で見られるストライプ模様の変調方向と一致している 【25】.電荷スト
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ライブモデルを仮定すると､LTO構造でのCuO2両

のバ ックリングパターンとストライプ変調の方向が

整合しており､斜めストライプの安定化が予想され

る｡ しかし､Ni系では電荷秩序ピークが明瞭に観測

されているのに対し､LSCO系の絶縁相では電荷秩

序ピークは今のところ観測されていない｡この理由

も前節に議論したことが関係すると推察されるが､

結論には至っていない｡さて問題は絶縁相で観測さ

れた斜め磁気相関がどのように水平磁気相関へ移行

するか､その変化と超伝導発現との関係である｡

我々は､組成を非常に細か く制御した良質の単結

晶を作成し､この間題に取 り組んだ｡作成した試料

の組成はLSCO系の絶縁相一超伝導相境界をカバーす

る芯=0.047,0.05,0.053,0.056,0.06,0.07である｡この

うち:r=0.053の試料は2Kまで超伝導転移を示さな

いが､I-0.056の試料では Tc-6.3Kで超伝導転移を

示すことを磁化率測定で確認している｡(図7参照)

従って､相境界は0.053≦∬≦0.056と設定できる｡

(叫
pttLIa
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0.(X)

40

30′ヽ邑20トご10
0

La2-xSrxCuO4

0 5 10 15 20 25

Temperature(K)

0 0.05 0.1

Srconcentration(x)

E]7 LhSr,CuO.(xは絶縁相-超伝導相境界付近の

値)の(a)帯磁率の温度依存性と(b)超伝導相図
下図〇は文献29より抜粋｡

芯=0.053試料で観測された磁気秩序ピークのプロファイルは､二つのピークが (100)Bragg点

を中心として 【010】方向にあると仮定すると良く再現できた｡(図8参照)つまり､観測された磁

気相関は b軸方向にのみ変調を持つことを意味し､x=0.05のスピングラス相で観測されている斜

め磁気相関と本質的に同じである｡ところが､相境界近傍の超伝導転移を示す∬-0.056や 0.06の

試料では､(100)点から見て水平位置に散乱強度があるばか りでなく､斜め位置にも強い散乱強

度が観測された｡図 9に､∬-0.06試料で観測した磁気秩序ピークのプロファイルを示す｡(100)

点 を通る様に磁気散乱強度を測定した場合､水平方向､斜め方向のどちらでも格子非整合な磁気

ピークが見られる｡両方の非整合ピークについてインコメンシュラビリティーはほぼ同じである

ので､(100)点を中心としインコメンシュラビリティー (杏-0.06)を半径とする円周方向の磁気散

乱強度を調べた｡結果が図9(d)であり､図9(b),(C)に示した結果と合わせると､円周方向に幅の

広い三日月型の強度分布が存在していることがわかる｡ ここで､実験結果を解析するために水平

位置と斜め位置の両方に等方的な幅を持つピークが存在すると仮定してみる｡ この仮定は平行磁

気相関と斜め磁気相関の共存あるいは相分離の仮定と対応する.それぞれのピークをLorentz関

数で表し､最小自乗法でフィッティングした結果が図中の実線である｡ 誤差の範囲内で観測結果

が良 く再現されていることがわかる｡この場合､水平位置のピークと斜め位置のピークの強度比

は 1:2であったが､同様の解析をx-0.07試料に行ってみると強度比は1:0.8となり､ドーピング

が進んだ試料では水平位置のピーク強度の方が強くなることが示された｡上の実験結果から､水

平位置の散乱強度は超伝導相のみで観測されるが､斜め位置の強度は絶縁相一超伝導相境界を跨い

で両相で見られることが明らかになった｡この事実は､絶縁体では斜め相関が､超伝導体では水
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図8 La.MSr｡.,,CuO.で観測された磁気秩序ピーク
(bHdyまのピークプロ77イルは(a)に示された方向にスキャン

を行って得られた｡(a)で■と口印は(100)…｡､(010LbBragg点
に対応 し､これらの点を中心に●とOで示 したインコメンシュ

レー トピークがあ山｡方向に存在すると仮定 している｡(bHd)の

実線は この仮定に基づ いて､ ピー ク をロー レンツ関数で

フイットした結果である｡また(b),(C)では横軸を(loo)ortho点

からの距牡で表 している｡ (正方晶のユニットを使用｡)
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図9 La19.Sroo6CuO.で観測された磁気秩序ピーク
図‡同様､(b)-(d)はのど-クプロファイルは(a)に示された方向

にスキャンを行って得られた｡(b),(C)は水平方向､斜め方向に

スキャンして観測されたプロ77イルである｡(d)は(loo)V.bを

中心 とする円周方向のスキャンで得られたプロ77イルであ

る｡(a)に示す ように､水平位置 と斜め位置にt='- クが存在す

ると仮定 してロー レンツ関数でフイットした結果が(b)-(d)の実

線である｡(d)の波線はそれぞれのピークの成分を表している｡

平磁気相関が固有の磁気相関として存在し､相境界近傍の超伝導体では絶縁領域と超伝導領域が

ミクロに相分粧するために､両方の磁気相関が共存して見えているとも解釈される｡

また､図10に示すように､インコメンシュラビリティーは広い組成範囲でほほ∂=∬の直線上に

乗っており､相境界で変調方向が変わっても顕著な異常を示さない｡従って､磁気相関の変調周期

はドーピング量にのみ依存すると言える｡ さらにこの結果は､水平磁気相関は超伝導相で有限の

インコメンシュラビリティーを持って出現することを示している｡ このことと超伝導との関係と

して以下のような解釈が成 り立つ｡低エネルギー磁気励起ピークのインコメンシュラビリティー

は､アンダードープ領域で Tcに比例するが 【5ト この関係が境界近傍でも成り立つと仮定とする

と､∂は組成変化に対して一次相転移を示すので､超伝導も組成変化に対して有限の 策 から一次

相転移的に現れる｡ この帰結は超伝導相図､あるいは超伝導発現のメカニズムそのものを理解す

る上で注目すべき事象で､今後､より注意深い研究を行う必要がある0

図11には磁気秩序ピークが見え始める温度としての秩序化温度 (n l)の組成依存性を示す｡イ

ンコメンシュラビリティーの組成変化と同様に､n lは相境界でも異常を示さない｡アンダードー

プ領域での磁気秩序状態と超伝導状態の共存あるいは相分柾は〝SR実験で既に示されていたこと

ではあるが 【31,32ト 中性子散乱実験により磁気相関の変調方向の変化が超伝導相の出現と対応す

る可能性が示された｡また中性子散乱実験で決めた Tm はpSR実験で求められた ‰ (PSR)より

高いが､この理由は測定特性時間の違う二つの方法で動的､もしくは準静的磁気相関を見ている

ためである｡つまり､中性子散乱で静的に見える磁気秩序状態も〝SRで見ると動的､もしくは準

静的状態であり､より低温で熱揺らぎが押さえられて初めて静的に見える｡

- 542-



｢低次元量子スピン系(無機系 ･実験)の最近の展開2｣

0.15
La2-xSrxCuO4

Ei-
コ
,こ
し■
亡モEi

LQ

0 0.05 0.1 0.15

Srconcentration(x)

臥loLち..Sr.Cu04のインコメンシュラビリ

テ ィー(8)の組成依存性
●､○印はそれぞれ斜め相関､水平相関に対応す

る｡xT0.024,0.04,0.05.0.1,0.12と0.13に対する結果

は文献20､23.28,30から抜粋｡

0 0.05 0.1 0.15

Srconcentration(x)

図1ILaZ_.Sr,Cu04の磁気相転移温度(TM)の

組成依存性

●､○印はそれぞれ斜め相関､水平相関に対応す

る｡).-0.024,0.03,0.04,0.05,0.1.0.】2と0.13に対する

結果は文献20,23,27,30,33から抜粋｡ また､

叫 mSR)は文献32から抜粋｡

5 まとめ

ストライプ秩序と超伝導との関連で現在問題となっている点は､1)時間､空間的に揺らいだス

トライプは超伝導発現に関与しているか否か､2)静的ストライプ秩序状態は超伝導と共存する

のか相分離しているのか､という2点が主なものである｡本研究ではこの点に関して突っ込んだ

議論は出来ないが､考えを進めて行 く上での重要な情報を提供出来たのではなかろうか｡LBSCO

系の研究から､結晶構造､特にCtlO2両のバックリングが磁気および電荷秩序の安定性に大きく

関係し､秩序の安定化により超伝導は逆に不安定化することが明確になったCストライプ相関を

考えると､それぞれLTT構造とLTO構造での水平および斜め相関の出現が自然に説明でき､1/8

ドーピング領域とスピングラス相で観測される静的磁気相関､および ⅠJT/LTLO構造での電荷

秩序は､ストライプ秩序が大きな役割を果たしている可能性が高いと考えられる｡

ここでこのモデルの一般性に関して以下の問題が浮上する｡すなわちCuO2面のバックリング

がない場合には､ストライプ秩序は存在するか否か?これに関して､興味深い研究結果が最近い

くつか報告されている｡ひとつは薄膜単結晶による研究で､基板との格子ミスマッチを利用して

Ⅰ汀で構造を抑制させたLBCO系である 【34】｡この系では 範 の1/8異常が存在しないばかりか､

バルクの試料と比べて全組成範囲で高い 範が出現するという実験結果が示されている｡詳しい結

晶構造は明らかではないが平坦なCuO2両を有するHTT構造であると考えられている｡ 別の研

究では､LTO構造のLSCOに-軸圧力を加え､高圧下で実現するHTT構造下での Tcの圧力依

存性が調べられている 【35】｡その結果をゼロ圧力に外挿した TcはLTO構造の Tc(38K)よりも高

い借(43K)を示す｡逆に言うとLTO構造であるために理想的な系での Tcが抑制されていると見
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ることができる3｡さらに電子ドープの場合だが､バックリングのない平坦なCuO2面を持つT′

構造では今のところストライプ秩序は見えていない 【38】｡いずれの実験結果からも､バ ックリン

グのない平坦なCuO2面では､少なくとも静的なストライプ秩序は存在しないと予想される｡そ

れでは､動的なストライプ揺らぎはどうだろうか?この揺らぎが一般的に存在するか否か､もし

存在するとして高温超伝導発現に深 く関わっているか否か､この点がこの節の最初にあげた問題

点 1)と関連する｡ 格子変形の助けを借 りなくても､ストライプの揺らぎがCuO2両に固有に存

在すると予想する理論もある (よく知られた例は､フェルミ面のいわゆるネスティング効果によ

るスピンおよび電荷密度波である)【39-41]｡一方でスピンの助けなしに､格子変形 (電子格子相

互作用)だけでストライプ揺らぎが形成される可能性もある｡実際Ctl04の正方格子が変形する

ブリージングモードと動的電荷揺らぎとの関連が､最近話題にされている｡今後の研究の一つの

方向性はこの辺 りにありそうである｡

また､超伝導と静的磁気秩序の共存問題も解決していない｡相分社か均一な共存かという点に

関しては､ミクロな長さスケール (そのスケールも確定していないが､10～100オングストローム

程度だろうか?)で見た場合には不均一性があると思われる｡このような超伝導のコヒーレンス

長と同程度の空間不均一性が存在する場合には､マクロな超伝導性だけを観測すれば均一に見え

ることもあるし､両相 (超伝導相と磁気秩序相)には相手の相の影響が現れる可能性もある｡ ま

た静的磁気秩序が超伝導を壊すといっても､磁気揺らぎの周波数がどの程度まで低 くなれば破壊

するのかがよくわかっていない｡そもそもこのような臨界周波数が存在するのか､それとも周波

数の低下に伴い､連続的に超伝導を抑制していくのかという問題すら解決していない ｡ミクロス

ケールでの不均一問題は､磁気あるいは電荷揺らぎの空間不均一性に起因している可能性があり､

今後このような方向性での研究も必要であろう｡

以上見てきたように､La214系の静的な磁気 ･電荷相関を例に取 り上げただけでも研究すべき

課題は非常に多くあり興味は尽きない｡このことが読者に伝わったのであれば幸いである｡
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3ⅠJo構造でのバックリングは斜めストライプの秩序化を促すものの､水平ストライプの安定化は起こさないと考
えられる｡しかし先に述べた､Ⅰ∬T構造へ向かってのフォノンのソフト化が､ある程度は水平ストライプの安定化に

役立っているかもしれない｡実際､LSCOでは超伝導の出現により､ソフト化が抑えられたり【36上 道に1/8ドープ

の試料で､磁気秩序が安定化されている場合には､ソフト化が低温に向かって継続することが観測されている 【37】｡
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