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「新しい量子自由度・軌道の動的構造の解明」

１．研究実施の概要

　本プロジェクトでは、２つの切り口から研究を実施して来た。一つは研究対象と

なる物質探索及び物質設計の指針を得ることで、我々は新物質合成から純良単結晶

育成を行って、中性子並びに放射光X線散乱実験を系統的に進めて来た。もう一つ

は物理的特性（物性）と研究目標である量子自由度「軌道」の観測の為の実験開発

を含めた分光実験技術並びに分光法の理論的な裏付けの確立である。今年度は昨年

度迄の研究成果を踏まえて当面の研究課題を次のように設定した。

１）「Spring８」において立ち上げた放射光X線分光装置の性能分析とそれによる実

験。

２）マンガン酸化物の軌道秩序並びに軌道の動的構造の観測。

３）高温超伝導銅酸化物のストライプの検証。

４）新しい強相関物質の探索。

２．研究実施の内容

１）SPring８、BL１１XUビームラインに新しくX線分光装置の設置を行い、前年度末

にその立ち上げにこぎ着けた。設計時の目標値である１００meV の分解能で広い逆

格子空間で連続スキャンの運転を確認し、その後、目的としている入射放射光の

エネルギーを変えながら、広い温度範囲で設計当時に予定した性能試験の確認を

行った。

　昨年は主として、CMR 物質の母結晶であるLaMnO３ の単結晶のMnの共鳴エネ

ルギー（５．５keV ）付近の入射X線に対する非弾性散乱実験を開始した。その結果

の一例を下に掲載する。
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２）マンガン酸化物のCMR（超巨大磁気抵抗効果）の発現機構に深く絡んでいる

「軌道」の役割を明らかにする目的で、La０．８８Sr０．１２MnO３の絶縁体・金属転移

の発現に注目した。先年度迄に「軌道」秩序と転移との強い相関を明らかにした

が、本年度はこのSr の濃度が特異点であることを、特異点前後での結晶構造、磁

気的性質などの解析から、軌道状態が不連続的に変化することとの因果関係を解

明した。軌道状態と結晶格子との対応から、従来主張されて来た個別の電子・格

子相互作用とは異種の多体電子の相関が導く新しいタイプの相転移に注目してい

る。

３）高温超伝導銅酸化物、特に単一層銅酸化物 La２-xSrxMnO４（LSCO）に存在する

スピンストライプ構造の安定条件や超伝導発現機構との関連性の実験的な検証が

緊急の研究

　課題となった。ホール濃度の薄い絶縁相（x < ０．０６）とで所謂アンダードープ

相（x < ０．１２）と呼ばれる領域では伝播方向が異なるものの、性質のよく似た短

距離秩序を示すスピンストライプの存在を確認した。それとは別にx = ０．１２ 付

近に比較的長距離のスピンストライプが超伝導と共存して実現することが判明し

た。

　この２種類の性質の異なるスピンストライプの安定性の解明が高温超伝導の問

題に繋がる問題と認識して更に研究を進めている。
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４）金属酸化物よりモビリテイの大きな強相関電子系として硫化物を研究対象に取

りあげた。典型物質として 低温でホール係数やゼーベック係数が大きな温度変

化を示すNiS２ （半導体）は低温で複雑な反強磁性磁気構造をとることが知られて

いる。この物質に動的な縮退状態（スピンフラストレイション）を示す特異なス

ピン揺らぎを中性子散乱で見つけることが出来た。低温の長距離秩序状態では、

この縮退が解かれて格子歪みを伴ってスピンの規則状態を創ることも実験的に明

らかにした。この時にはスピン揺らぎに縮退を解くのに必要なエネルギーギャッ

プを伴っていることも判明した。

　電子（電荷、スピン、軌道）と格子とが複雑に相互作用する系に共通な自己組

織構造の形の一つであろうと考えられる発見に繋がることを期待している。将

来、NiS２を化学的な処理によって電子にモビリテイを与え、これが新しい応用へ

と発展する研究も考えている。

３．主な研究成果の発表（論文発表）

○Orbital and Charge Ordering in LaSr２Mn２O７ Observed by Resonant X-Ray 

Scattering Y. Wakabayashi, Y. Murakami, I. Koyama, T. Kimura, Y. Tokura, Y. 

Moritomo, K. Hirota and Y. Endoh J. Phys. Soc. Jpn ６９ （２０００） ２７３１-２７３４

○Systematic Study of Short-Range Antiferromagnetic Order and the Spin-Glass 

State in Lightly Doped La２－xSrxCuO４ S. Wakimoto, S. Ueki, Y. Endoh and K. 
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Yamada Phys. Rev. B ６２（２０００） ３５４７-３５５３

○Incommensurate Geometry of the Elastic Magnetic Peaks in Superconducting 

La１.８８Sr０.１２CuO４ H. Kimura, H. Matsushita, K. Hirota, Y. Endoh, K. Yamada, G. 

Shirane, Y.S. Lee, M.A. Kastner and R.J. Birgeneau Phys. Rev. B ６１ （２０００） １４３６６-

１４３６９

○Static and Dynamical Magnetic Characters in Doped Cu Oxides Y. Endoh, R.J. 

Birgeneau, M.A. Kastner, G. Shirane and K. Yamada Physica B ２８０ （２０００） ２０１-

２０４

○Influence of Quasi-Bi-Stripe Charge Order on Resistivity and Magnetism in the 

Bilayer Manganite La２－２xSr１+２xMn２O７ M. Kubota, Y. Oohara, H. Yoshizawa, H. 

Fujioka, K. Shimizu, K. Hirota, Y. Moritomo and Y. Endoh J. Phys. Soc. Jpn. ６９ 

（２０００） １９８６-１９８９

○Relation between Crystal and Magnetic Structures of Layered Manganite 

La２-２xSr１+２xMn２O７（０.３０ x ０.５０） M. Kubota, H. Fujioka, K. Hirota, K. Ohyama, Y. 

Moritomo, H. Yoshizawa and Y. Endoh J. Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００）１６０６-１６０９

○Energy Spectrum of Spin Fluctuations in Superconducting La２－xSrxCuO４（０.１０ x 

 ０.２５） C.-H. Lee, K. Yamada, Y. Endoh, G. Shirane, R.J. Birgeneau, M.A. Kasnter, 

M. Greven and Y-J. Kim J. Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００） １１７０-１１７６

○Dynamical Magnetic Susceptibility in the Optimum Doped LSCO with Tc=３７K, 

Y. Endoh, T. Fukuda, S. Wakimoto, M. Arai, K. Yamada and S.M. Bennington J. 

Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００） Suppl. B １６-２１

○Neutron Scattering from the Ferromagnetic Metal CoS２ H. Hiraka, Y. Endoh, K. 

Yamada J. Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００） Suppl. B １３３-１３８

○Development of Itinerant-Electron Antiferromagnetism in the Approach to 

Metal-Insulator Transition in Metallic NiS２－xSex as Studied by ７７SexNMR K. 

Hamada, S. Takagi, M. Maruta, M. Matsuura, H. Hiraka, K. Yamada, Y. Endoh 

Physica B ２８１&２８２ （２０００） ６４１-６４３

○Anomalous Change of the Sound Velocity in La２cuO４+� T. Suzuki, T. Fukase, S. 

Wakimoto and K. Yamada Physica B ２８４&２８８ （２０００） ４７９-４８０

○Elastic Anomalies Induced by Spin-Flop in La１.８８Sr０.１２CuO４ T. Fukase, T. Shinoda, 

Y. Oshima, T. Suzuki, K. Chiba, T. Goto and K. Yamada Physica B ２８３&２８４ 

（２０００） ４８３-４８４

○Incommensurate Spin Fluctuations in YBCO - Charge and spin Stripe Scenario -

 Y. Endoh, M. Arai, S. Tajima "Advances in Superconductivity XII" Springer-

Verlag, Tokyo, １６１-１６４pp. （Proceedings of the １２th Symposium on 
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Superconductivity ９９, Morioka）

○Freezing of anisotropic spin clusters in La１.９８Sr０.０２CuO４ M.Matsuda, Y.S. Lee, M. 

Greven, M.A. Kastner, R.J. Birgeneau, K. Yamada, Y. Endoh, P. Bonni, S.-H. Lee, 

S. Wakimoto, G. Shirane Phys. Rev. B ６１ （２０００） ４３２６-４３３３.

○Magnetic phase diagram and metal-insulator transition of NiS２－xSex M. 

Matsuura, H.Hiraka, K.Yamada, Y.Endoh J. Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００） １５０３-１５０８.

○Static and dynamical spin correlations in the spin-glass phase of slightly doped 

La２－xSrxCuO４ M.Matsuda, M. Fujita, K. Yamada, R.J. Birgeneau, M.A. Kastner, 

H. Hiraka, Y. Endoh, S. Wakimoto, G. Shirane Phys. Rev. B ６２ （２０００） ９１４８-９１５４.

○Enhancement of static antiferromanetic correlations by magnetic field in a 

superconductor  La２－xSrxCuO４ with x=０.１２ S. Katano, M. Sato, K. Yamada, T. 

Suzuki, T. Fukase Phys. Rev. B ６２ （２０００）, R１４６７７-R１４７６８０.

○Charge and canted spin order in La２－xSrxNiO４ （x=０.２７５ and １/３） S.-H. Lee, S.-

W. Cheong, K. Yamada, C.F. Majkrzak Phys. Rev.B ６２ （２００１） ０６０４０５（R） １-４.

○Observation of dx２-y２-like Superconducting Gap in an Electron-Doped High-

Temperature Superconductor T. Sato, T. Kamiyama, T. Takahashi, K. 

Kurahashi, K. Yamada Science ２９１,１５１７-１５１９（２００１, Feb.）

○Spin dynamics of the spin-Peierls system CuGeO３ using pulsed neutron 

scattering M. Fujita J. Phys. Soc. Jpn. ６９ （２０００） Suppl. B. ５９-６４.

○Small and large pseudogaps in high-Tc superconductors observed by ultrahigh-

resolution photoemission spectroscopy T. Sato, Y. Naitoh, T. Kamiyama, T. 

Takahashi, T. Yokoya, K. Yamada, Y. Endoh, and K. Kadowaki Physica C ３４１-３４８

（２０００） ８１５-８１８.

○Elastic magnetic signals in the superconducting La２-xSrxCuO４ H. Kimura, H. 

Matsushita, K. Hirota, Y. Endoh, M. Fujita, K. Yamada, G. Shirane, S,-H. Lee, Y. S. 

Lee, M. A. Kastner, R. J. Birgeneau Advances in Superconductivity 

（Proceedings of the １２th ISS'９９, Oct. １７-１９, Morioka） １２ （２０００） １７６-１７８.

○Electronic phase diagram of La１.８７５Ba０.１２５－xSrxCuO４ M. Fujita, H. Goka, K. Yamada 

Int. J. Mod. Phys. B （Proc. of the ３rd International Conference on Stripes and 

High Tc Superconductivity （STRIPES ２０００）） １４ （２０００） ３４６６-３４７１.  

○Investigation of phonon anomaly in the orbital order state of La１－xSrxMnO３ （x～ 

１/８）' A. Takazawa, H. Nojiri, K. Nagasaka,K. Hirota, Y. Endoh J. Phys. Soc. 

Japan ６９ （２００１） ９０２-９１０.

○Magnon Broadening Effects in Double Layered ManganiteLa１.２Sr１.８Mn２O７ N. 

Furukawa K. Hirota Physica B ２９１（２０００） ３２４-３２６.
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○Orbital stability in the spin-ordered phase of bilayer manganites asinvestigated 

by neutron-diffraction measurements T. Akimoto, Y. Moritomo,K. Ohoyama, S. 

Okamoto, S. Ishihara, S. Maekawa,  K. Hirota, A. Nakamura Phys.Rev. B ６１ 

（２０００） １１２７０-１１２７３. 

○Role of single-ion excitations in the mixed-spin quasi-one-dimensionalquantum 

antiferromagnet Nd２BaNiO５ A.Zheludev, S. Maslov, T. Yokoo, J. Akimitsu, S. 

Raymond, S.E. Nagler, K. Hirota Phys. Rev. B ６１ （２０００）１１６０１-１１６１２.

○Cold Neutron Inelastic Scattering Measurements of the Spin-Peierls 

Antiferromagnetic Excitations in Si-doped CuGeO３ Single Crystals P.M. 

Gehring, S-H. Lee, K. Hirota, T. Masuda, K. Uchinokura, M. Hase, G. Shirane J. 

Phys. Soc. Japan ６９ （２０００） ５９２-５９７.

○Thermopower in Cobalt Oxides W. Koshibae, T. Tsutsui, and S. Maekawa Phys. 

Rev. B ６２ （２０００） ６８６９-６８７２

○Orbital Ordering and Resonant X-Ray Scattering in Layered Manganites S. 

Ishihara and S. Maekawa Phys. Rev. B ６２ （２０００） ５６９０-５６９５

○Nonlinear Optical Response and Spin-Charge Separation in One-Dimensional 

Mott Insulators Y. Mizuno, K. Tsutsui, T. Tohyama and S. Maekawa Phys. Rev. 

B ６２ （２０００） ４７６９-４７７２

○Theory of Orbital Excitation and Resonant Inelastic X-Ray Scattering in 

Manganites S. Ishihara and S. Maekawa Phys. Rev. B ６２ （２０００） ２３３８-２３４５

○Phase Transition in Perovskite Manganites with Orbital Degree of Freedom S. 

Okamoto, S. Ishihara and S. Maekawa Phys. Rev. B ６１ （２０００） １４６４７-１４６５５

○Electronic Structure and Excitation Spectra in Doped Nickelates K. Tsutsui, W. 

Koshibae and S. Maekawa Physica B ２８４-２８８ （２０００） １４７１-１４７２

○Resonant Inelastic X-Ray Scattering Spectrum in High-Tc Cuprates K. Tsutsui, 

H. Kondo, T. Tohyama and S. Maekawa Physica B ２８４-２８８ （２０００） ４５７-４５８

○Pressure-Induced Phase Transition in NaV２O５ at Low Temperature, K. 

Ohwada, H. Nakao, H. Nakatogawa, N. Takesue, Y. Fujii, M. Isobe, Y. Ueda,  Y. 

Wakabayashi, and Y. Murakami, J. Phys. Soc. Jpn, ６９, P.６３９-６４２ （２０００）.

○X-ray Anomalous Scattering Study of a Charge-Ordered State in NaV２O５, H. 

Nakao, K. Ohwada, N. Takesue, Y. Fujii, M. Isobe, Y. Ueda, M.V. Zimmermann, 

J.P. Hill, D. Gibbs, J.C. Woicik, I. Koyama and Y. Murakami Phys. Rev. Lett. ８５, 

P.４３４９-４３５２ （２０００）.

○Structure and Raman Scattering of Cs３C６０ under High Pressure S. Fujiki, Y. 

Kubozono, S. Emura, Y. Takabayashi, S. Kashino, A. Fujiwara, K. Ishii, H. 
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Suematsu, Y. Murakami, Y. Iwasa, Y. Mitani and H. Ogata Phys. Rev. B ６２, 

P.５３６６-５３６９ （２０００）.

○Pressure-Induced Insulator-Metal Transition in a Bilayer Manganite : Pressure 

Control of Orbital Stability Y. Moritomo, K. Hirota, H. Nakao, T. Kiyama, Y. 

Murakami, S. Okamoto, S. Ishihara, S. Maekawa, M. Kubota and H. Yoshizawa, 

Phys. Rev. B ６２, P.１７-２０ （２０００）.

○Synchrotron X-ray Diffraction Study of Orbital Ordering in YVO３, M. Noguchi, 

A. Nakazawa, S. Oka, T. Arima, Y. Wakabayashi, H. Nakao and  Y. Murakami 

Phys. Rev. B ６２, P.R９２７１-９２７４ （２０００）.

○Magnetic Structure of b-MnO２ : X-ray Magnetic Scattering Study H. Sato, K. 

Wakiya, T. Enoki, T. Kiyama, Y. Wakabayashi, H. Nakao, and Y. Murakami J. 

Phys. Soc. Jpn. ７０, P.３７-４０ （２０００）.

○Electrical resistivity of Sr１４－xAxCu２４O４１ （A = Ca, La） single crystals :  Localization 

of hole pairs in theladder. K. Kudo, S. Ishikawa, T. Noji, T. Adachi, Y. Koike, K. 

Maki, S. Tsuji and K. Kumagai. Physica B ２８４-２８８ （２０００） ６５１-６５２.

○Nonlinear conduction in La２－xBaxCuO４. T. Adachi and Y. Koike. Physica B ２８４-

２８８ （２０００） ６５５-６５６.    

○�SR study on the "１/８ effect" in Zn-substituted Bi-２２１２ system. I.Watanabe, M. 

Akoshima, Y. Koike, S. Ohira, W. Higemoto and K. Nagamine. Physica B ２８４-２８８ 

（２０００） １０７１-１０７２. 

○Electrical and magnetic properties of A２Cu３O４X２ （A = alkaline-earth ; X = 

halogen）. M. Kato, T. Tanaami and Y. Koike. Physica B ２８４-２８８ （２０００） １４８７-１４８８.

○�+SR study on hole-doped high-Tc oxides around the hole concentration of １/８ 

per Cu. Physica B ２８９-２９０ （２０００） ３５１-３５４. I. Watanabe, M. Akoshima, M. 

Aoyama, Y. Koike, W. Higemoto, S. Ohira and K. Nagamine.

○Li-intercalation into the Bi-based oxychlorides with the layered structures. Y. 

Abe, M. Kato and Y. Koike. Advances in Superconductivity XII （２０００） １３４-１３６.

○Carrier doping into Ba２Cu３O４Cl２ with the Cu３O４ plane through the Li-

substitution for Cu. T. Tanaami, M. Kato and Y. Koike. Advances in 

Superconductivity XII （２０００） １３７-１３９. 

○Low-temperature synthesis of the （Ba,Sr,Ca）-Cu-O system from 

hydroxometallate precursors. I.Nagai, M. Kato and Y. Koike. Physica C ３３８ 

（２０００） ８４-９１. 

○Anomalous muon-spin relaxation in the Zn-substituted YBa２Cu３－２yZn２yO７－� 

around the hole concentration of １/８ per Cu. M. Akoshima, Y. Koike, I. 
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Watanabe and K. Nagamine. Physical Review B ６２ （２０００） ６７６１-６７６５.

○Muon-spin-relaxation study on the Cu-spin state of Bi２Sr２Ca１－xYx

（Cu１－yZny）２O８+� around the hole concentration of １/８ per Cu. I. Watanabe, M. 

Akoshima, Y. Koike, S. Ohira and K. Nagamine. Physical Review B ６２ （２０００） 

１４５２４-１４５３０. 

○Spin gap of Sr１４－xAxCu２４－yMyO４１ （A = Ca, La : M = Zn, Ni） studied by the thermal 

conductivity. K. Kudo, Y. Koike, K. Maki, S. Tsuji and K. Kumagai. Journal of 

Physics and Chemistry of Solids ６２ （２００１） ３６１-３６４.

○１/８ anomaly in the Bi-２２１２ and Y-１２３ phases. Y. Koike, M. Akoshima, I. 

Watanabe and K. Nagamine. Physica C ３４１-３４８ （２０００） １７５１-１７５４.

○Cu３O４面を有する銅酸化物（Sr,Ba）２Cu３O４（Cl,Br）２へのキャリアドーピング，加藤

雅恒, 田名網孝昭, 小池洋二.粉体および 粉末冶金 ４７ （２０００） １１２０-１１２３.

○電気化学的手法による層状ニオブ酸化物ACa２Nb３O１０（A = K, Rb, Cs）へのLiイン

ターカレーション，長井一郎，阿部祐二，加藤雅恒，小池洋二，垣花眞人．粉体
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