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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

Lai．4sNdo ．4Sro ．L2CuO4 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

　La・2＿．SrxCuO4 （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 ト置換

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 La2CuO4 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≦：c≦027 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 O．029x≦O．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 x ＝ 118近傍で 、超伝導転移温度（Tc）が局所的に低下す る。 （La2＿。

Ba
。 cuO4 （LBco ）

　 で は そ の 低下が 著し い 。 ）

5．x ＞ O．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 Cu −O 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 δで 表

す ）は T
．
とほぼ 比例関係 （δ； 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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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 丁
．
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 La2＿
。
＿
vNd

．
ySi

’
。
CuO ，d（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、Te 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 μSR や

NMR 測定か ら明 らか に され て い る 【11，
12｝。

一
方 、 118組成での結晶構造は Lsco 系では低温 まで

LTO （low−temperature　orthorhorribic ）構造の ままで あるが
2

、 嫣 柳制の 著 しい LBCO や LNSCO

系で は LTO 構造か ら LTT （10t−ternperature 　tctragonal）構造に相転移する 。 こ れ ら の 実験事実は

Tc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 、Tc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 。 　　　　　　
’

　［［Yanquadaらに よる La ］．4sNdo 、4Sro ．12CUO4 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 隅り電荷と 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 面 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 118 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 Te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 搆造で もCuO6 八 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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図 2　La2 　r4系 の 結 晶構 造 とCuO2 面 の バ ッ ク リ ン グ パ タ
ーン

　 上 段 は HT τ構 造 を 示 す。　（太枠が 単位 循子｝中段 、下 段 tiCuOI 面 の パ ッ ク リ ン グ の 様 子 を示 して い る 。左 か ら

　 HTT ．LTO ．Ll　rn．TLO 十ltSに対 応 す る。下段．白丸中の ・，e．＋は CuOI 面内の 酸素位 置 を模式的に 表して お D、Hτ T相で の 位

　 匿 を0 と し た 場 合、下側 に変 異す る酸素 を一、上側 に 変異する 酸素を＋で示 して い る。また．＋ ＋ ＋、・一の 順 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o に なる。超 伝導相で は電荷ス トラ イプ がtctrata 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 118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 Lai．s7．sBao ．125 − 。
Sr

。
CuO4 （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 118 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−solvcnt 　floating−zone ）法で 作成した x ＝ O．050
，
0．060，0．075，0．080お よび O．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（lnductively

Coupled　radio 　frequency　Plasma ）分析で 確認 し て い る 。 Ba 濃度の 比 較的濃い x＝O．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 x・＝ O．080 と O．100
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の 試料 で は Tcが約 30K と高い 。こ の 結果か

ら x ＝ O．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 Tc は ブ ロ
ー

ドな連続的変化 を示して い た

が ［16−18］、 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−temperature 　less−

orthorhombic ）構造下 で の み 観測 され る 事で

ある 。 図 4 に a＝ ・O．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 c ＝ 〜 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

δ〜0．120 （r．1．u ．）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、

118異常の メ カ ニ ズ ム が ス トラ イプ モ デ ル で
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図4　La
，．t7sBae ．ns 。Sr、CuO4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 挿入図 に 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 置 へ の ピ ーク シ フ トが 見ら

　 　 れ る 。シ フ ト角 9 は   ．（d）の 挿入図で 示 す逓 りで ある 。
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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 、 δはホ ール 濃度 （；118）にほぼ等 しく、c＝ 2δ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 a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）。 。 tit。 、（020）t。 t，aBragg 点 とする

極座標 （r ，
e）で 表記 した場合、θ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
＋y ［1glや LSCO （a＝ O．12）［20，

21］、 オーバ ードープ

領域の Lal．7gSro ．21Cuo ．ggZno ．olO4 ［22］で も変調方向が Cu −O ボン ド方向か らずれ て い る こ とが 確
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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、LTO 構造で の CuO2

面の 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 LTTILTLO 構造

で の 超格子反射 （100）ピー
久

電荷お よび磁気秩序ピー
ク強度

の Sr 濃度依存性 を示す。 強度

Lal．875BaO．125−xSrxCuO4
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図 6　 ピー
ク 強度の 温 度依存性

　 　 （日）（OLO＞、〔b） 電荷秩序 ピーク、（の 磁気

　 　 秩庠 ピ ークに対応 す る。それ ぞれ の強度

　 　 は s 高温領域で 見積も っ たバ ッ ク グ ラ ウ

　 　 ン ドを差 し引いた後 ．低 温で の値 で 規棔

　 　 化 して い る 。

は 、CuO2 面を散乱面 と平行に して ピー
ク を測定し 、面内で 積分 した値で ある 。 面問方向の 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 ＠）の 増加 と共に強度は直線的に減少し 、 x ＝ O．09 辺 りで ゼ ロ に外挿され る 。 こ の こ とは 、低

温で は ah・O．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 Tc 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＝O．05（Tc＝10．5K ）と ar　＝O．085（Te＝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 （x＝ O．12、 0．13）で も有限の 強度がある こ

とか ら ［20，
23］、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、T
。
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 は磁気的対破壊 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 。 LTO 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 lmeV 、周波数で loi2Hz 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 に対
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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、DTT ／LTLO −LTO 構造

相転移温度 （T 、t2）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 LTO 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 T，t．2 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

（m ＝ 0．075（Td2＝ 32K ），
O．085（男f2篇 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 Td2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 （LaL）＿、，Sr．
NiO4 ［25亅や La2NiO4

＋s ［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 ［［E・arlquadrtc 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 。　LTT 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 LTO 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 、TdL） 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 る度合い

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 中性子散舌L実験で 調べ られた ［27］。

そ の 結 果 、 Lai．g5Sro．esCuO4 で も格 子非 整 合 な 磁 気 ピ ー
ク が 存在 す る が 、超 伝 導相 の

La1．ssSro．12CuO4 な ど で観測 され る ピ ー
ク と比 べ て 、 そ の a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

う軸方向 （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 イプモ デ ル を仮定する と、LTO 構造で の CuO2 面

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 問題に取 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 a ＝ O，047
，
0．05

，
0．Od「 3

，
0．056

，
e．06

，
0．07 で ある 。 こ の

うち x ＝O．053の試料は 2K まで超伝導転移 を示 さな

い が 、 x ＝ 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 O．053f｛；x≦0．056 と設定で きる 。
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　 　 下図○は文献29 よ り抜 枠。

　　　＝ O．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 IOIO］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＝O．Oo「 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 c＝ o．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 、：■ O。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

（δ三 〇．06）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＝ O．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同様、〔b〕．（d）はの ビ ーク プロ 7 ア イ ル は （E ）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 7 アイ ル で あ る。〔d）tt〔！OO）．k
を

　 　 中心 とす る円周 方向の ス キ ャ ン で 得 られ た プ ロ フ ァ イル で あ

　 　 る。Ca）に 示す よ うに 、水平位置 と斜め 位置に ピークが存在 す

　 　 る と仮定 して ローレ ン ツ 閲 数で フ ィ ットした結果 が（b ）
．
（d）の 実

　 　 腺で ある dtd ｝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 に相分離す 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 組成範囲でほぼ δ＝ x 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 固、こ の 関係が境界近傍で も成 り立 つ と仮定とす る

と、δ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 Tc 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 。

　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 （Tm）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 、 Tm 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 は相分離は μSR 実験で 既に示 されて い たこ と

で はあるが ［31，32】、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 T，，t は μSR 実験で求め られ た 塩 （μSR）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μSR 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 。
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図 II　L張 Sr．CuO4 の 磁気相転 移温度（霧）の

　 　 組成依存性

　 　 ●、O 印 は それ ぞ れ 斜め相関、水平相関に 対応す

　 　 る 。 ．x＝0．024，0．03，0、G4，0．OS，O．1，0．12と0．1コに t寸す る

　 　 結 果 は 文 献 ユ0，23，27，30 ，3コか ら抜粋。また．
　 　 r捫（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 CuO2 面の 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 。 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、118

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 LTTILTLO 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

LTT 構造を抑制 させ た LBCO 系で ある 【34］。 こ の 系で は Tc の 118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 Tc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 面 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
一
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 値 （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 Tt

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 面に固有に 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 CuO4 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
。 相分離か均一な共存か 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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3LTO

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、LTT 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 ［361、逆 に 118 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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