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１．研究実施の概要

物質探索から物性測定まで有機的に行える当研究チームの特徴を生かし、新しい

量子スピン物性を遷移金属酸化物を舞台に実現する研究を進めている。

平成11年度は、新たな重点項目として、微細加工を加えた薄膜試料における物性

探索をとりあげた。そのために新庄輝也教授グループ（京大化研）の参加を得て、

ペロブスカイト型酸化物、およびそれと金属磁性体との複合体に微細加工を加え、

�強磁性酸化物の磁区構造制御、�金属強磁性を用いた大きい局所磁場印加、�パ

ルス電場の付与による電界誘起相転移の可能性を探る研究を始めた。

高圧合成法と薄膜作製法を用いた物質探索・合成については、高圧下での単結晶

作製（（VO）2P2O7やCa2-xNa xCuO2C l 2）、２本足梯子物質（Ca14Cu 24O 41や

Ba14-xLaxCu24O41）、および酸素ホールのダイナミックスの研究の舞台となるAFeO3

（A=Ca, Sr）の単結晶薄膜の作製に大きな進展があった。

新しい量子物性の開発に関しては、金属的な１次元鎖を有するRBa2Cu4O8（R=Y, 

Pr）を舞台に朝永ラッティンジャー液体と呼ばれるエキゾチックな金属相の可能性

を探り、さらに３次元フラストレーション系であるスピネル型LiV2O4がキャリア

ドープされた量子スピン液体状態にあること、そしてそれが遷移金属酸化物として

は初めての重い電子系状態形成へと導いていることなどの発見があった。

銅酸化物の高温超伝導についても、転移温度以上の領域で、フェルミ準位上に超

伝導のペアリングの揺らぎに由来するものと反強磁性相関に由来するもの２種類の

擬ギャップが開いていること、ｄ波超伝導体にもかかわらずスピンのチャンネルか

ら見たギャップは等方的であることなどを見出した。

２．研究実施内容　

　２－１．研究目的

物質探索から物性測定まで有機的に行える当研究チームの特徴を生かし、新し

い量子スピン物性を遷移金属酸化物を舞台に実現する。

　２－２．方法

高圧合成法、薄膜作成法、微細加工法を用いて様々な組成・構造・かたちをも
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つ試料の作製と新物質探索を行う。物性は、磁化・電気抵抗・ホール効果・比熱・

中性子（非）弾性散乱・核磁気共鳴・光電子分光・メスバウア効果などの測定に

より明らかにする。

　２－３．結果

　　　主な成果を以下に列挙する。

　２－３－１　高圧下での単結晶作製

放射光施設でのX線回折による高圧反応のその場観察を行い始め、その結果、

高圧下での単結晶作製に大きな進展をみた。一次元反強磁性交替鎖である高圧相

（VO）2P2O7の単結晶（一辺、約２mm）を得て、構造解析、ESR、異方性帯磁率

などの測定などを行い、スピンギャップをもつ特異な磁性を明らかにした。また、

Ca2-xNaxCuO2Cl2の単結晶の作製にも成功し、超伝導の機構解明に寄与するべく、

現在、光電子分光その他の測定を行っている。

　２－３－２　単結晶薄膜と微細加工

電子線リソグラフィー法や集束イオンビーム法による微細加工は、金属・合金

や半導体について行われた例は多いが、酸化物への適用はほとんどない。我々は、

サブミクロンオーダーに微細化したLa0.7Sr0.3MnO3の磁区構造の制御と抵抗の磁場

に対する非線形な応答の可能性を探り始めた。図は、手始めに、ドット（一辺、

２μｍ）とその磁化の向きを観察したものである。

AFeO3 (A=Ca, Sr)は、酸素に多量のホールが含まれ、それらが磁性と電気伝導性

に大きな寄与をすることを明らかにしてきた。最近、単結晶薄膜の作製に成功し、

ホール効果などの測定を行っている。

２－３－３　１次元・３次元量子液体へのキャリアドーピング：朝永ラッティン
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図　一辺２μｍのドットに微細加工したLa0.7Sr0.3MnO3薄膜のAFM（原子間力顕微鏡）像

とMFM（磁気力顕微鏡）像。それぞれのドットが単磁区になって磁化している様子が

分かる。



ジャー液体・重い電子系

金属的な１次元鎖を有するRBa2Cu4O8 （R=Y, Pr）を舞台に朝永ラッティン

ジャー液体と呼ばれるエキゾチックな金属相の可能性、およびそれに外的な刺激

を加えて劇的な電子状態の変化を引き起こさせる可能性を探っている。これまで

に、外部磁場が、鎖内に電子を閉じこめる効果を発揮することを明らかにした。

さらに３次元フラストレーション系であるスピネル型LiV2O4がキャリアドープさ

れた量子スピン液体状態にあること、そしてそれが遷移金属酸化物としては初め

ての重い電子系状態形成へと導いていること、圧力を付加すると電荷秩序のある

絶縁体状態に転移することを見いだした。

　２－３－４　梯子系

大きなスピンギャップをもつ２本足梯子酸化物SrCu2O3は、 わずかな非磁性不

純物（Zn,Ni）により反強磁性秩序を示すのに対し、電子ドープに対応するランタ

ン置換では、磁気秩序が発現しないことを核磁気・四重極共鳴の研究から示 した。

このように、特異な磁気相関長の不純物濃度変化を含めて、梯子格子の新奇な不

純物誘起磁 性の全貌を初めて明らかにした。

また、高圧下で超伝導を示す２本足梯子化合物 Sr2Ca12Cu24O41が、常圧では一転

して微小な磁気モーメントを梯子サイトにもつ反強磁性秩序を起こすことを発見

した。

　２－３－５　高温超伝導

光電子分光の測定により、超伝導転移温度以上の領域で、フェルミ準位上に超

伝導のペアリングの揺らぎに由来するものと反強磁性相関に由来するもの２種類

の擬ギャップが開いていることを明らかにした。また、中性子散乱により、ｄ波

超伝導体にもかかわらず、スピンのチャンネルから見たギャップは等方的である

ことを見出し、話題を呼んでいる。

さらに、Bi2212の超伝導機構を規定している集団励起モードを超高分解能光で

検出した。その波数は（π,π）、エネルギーは約40 meVで、中性子散乱で観測さ

れている磁気共鳴ピークと一致することも見いだした。

これらの成果は、機構解明に重要な寄与をするものであると自負している。
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