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学位論文内容の要旨

§1  序論

  La2エBaーCu04で転移温度Tcが～30Kの超伝導が発見されて以来、  Yー系（Tc-90K)やTl一

系(Tc~125K)など多くの銅酸化物高温超伝導体が発見されている。  これら全ての系は

Cu02か ら 成 る 2次 元 面 （ Cu－ 0面 ） を 持 っ こ と が 分 か っ て お り 、   超 伝 導 の ペ ア リン グ は

Cu－ 0面 内 で 起 こ って い る と 考 えら れ て い る 。  従 っ て 、  ペ ア リ ング の 機 構を 解明 するた

め に は 、 Cu― 0面 内 で の キ ャ リ ア ー （ ホ ー ル ） の 運 動 を詳 し く 調 べ るこ と は 重 要 であ る 。

La― 系 の 母 結晶 Laミ Cri04は電荷 移動型 絶縁体 である 。  ま た、  この系 では、 S=l/2の ス

ピ ンが Cuサ イ トに 局 在 し 、   こ れ ら が TN二 ニ ニ 210Kで 反強磁 性秩 序を示 す。Laを SrやBaで 置

換 す る こ と に よ っ て 母 結 晶 に ホ ー ル を 添 加 す る と 、  反 強 磁 性秩 序 は 急 速 に抑 え ら れ 、

完 全 に 消 失 す る ま で ホ ール が 添 加 さ れる と 、   この 系 は 超 伝 導を 示 す よ う に なる 。   しか

し 、 超 伝 導 に な る 試 料 で も 、 Cuス ピ ン は Cu－ 0面 内 で 反 強 磁 性 的 に 相 関 し て い る こと が

中 性 子 散 乱 の 実 験 か ら 朋 ら か に な っ て い る 。 Cuス ピ ン の 反 強 磁 性 相 関は 、   もっ と 高 い

Tcを 持 っ Y系 な ど で も 観 測 さ れ て お り 、   ペ ア リ ン グ の 擬 構 に 重 要 な 役 割 を 果 し て い る

と 考 え ら れ て い る 。 従 っ て 、 Cuス ピ ン の 磁 気 的 性 質 中 ホ ー ル と の 磁 気 相 互 作 用 を 詳 し

く 理 解 す るこ と は 重 要 であ る 。   しか し 、   ホー ル の 添 加 と共 に Cuス ピン の 局 在 性 が薄 れ

る た め 、 超 伝 導 を 示 す 系 の こ れ ら の 性 買 は 非 常 に 複 雑 に な っ て い る 。 Laz Cu04の 単 結

晶 で は 、 La欠 陥 が あ る ため に ホ ー ル は存 在 す る が 、   そ の 数 はご く 僅 か で あ り、   Cuス ピ

ン は 完 全 に 局 在 し て い る 。 Cuス ピ ン の 磁 気 的 性 質 や ホ ー ル と の 磁 気 相 互 作 用 を 明 ち か

にするためには、  先ず、  ホールの少なぃ系の単純な場合について詳しく調べることが

重要と考えられる。
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本 研 究 で は 、 La2 Cu0,の 磁 気 的 性 買 を 調 べ る た め に 、 磁 化 の 温 度 変 化 、 磁 場 依 存 性

を瀾定した。゛また、  この系のホールの運動、及び、  ホールとCuスビンとの磁気相互作

用を調べるために、電気抵抗率の異方性、温度変化、磁場依存性を測定した。さらに、

La186SrBt,Cu04とBa2 YCua069で超伝導の上部臨界磁場の異方性を測定し、  この結

果から、ホールの運動に関する2次元性の程度を評価した。

2  実験方法

本研究では、NTT電気通信研究所でCu0フラックス法により作成された単結晶を用い

た 。 磁 化 の 測 定 は Quantumー Design杜 製 FIPMS磁 化 測 定 装 置 を 使 用 し た 。 電 気 抵 抗 は 直 流

4端 子 法 で 瀾 定 し た 。   ま た 、   こ の 異 方 性 の 測 定に は Hontgoロ ery法 を 併用 した 。 磁場 中

で の 電 気 抵 抗 、 上 部 臨 界 磁 場 の 瀾 定 に は Oxford社 製 超 伝 導 磁 石 を 使 用 し た 。

§3  実験結果と考察

    La2 Cu0.の反強磁性状態でCu―0面に垂直（b―軸）に磁場を印加すると、臨界磁場Hc

で弱強磁性転移が起こることが知られている。  また、  この磁気転移はCuサイトの磁気

モ ー メ ン ト Msが b― 軸 に 沿 っ て 僅 か に 傾 い て い る こ と に 起 因 す る こ と が 明 ら か に な っ て

いる。b軸に沿う磁場がHcよりも小さいときには、Msのb成分Hもは隣合ったCu-0面で反

対向きになっているが、Hc以上では、  磁場と反対向きのH！を持っモ―メン卜が反転し、

全てのM童が磁場の向きに揃う。このため、  Hc以上で弱強磁性が誘起され、  また、Hcで

磁化がステップ的に増大することになる。我々はこの磁気転移のHcと磁化の増大4Mを

正確に測定し、  これらの温度変化を詳しく調べた。  その結果、i）Hcと4Hが同じ温度

変化を示すこと、ii）これらは、TH以下で急速に増加し15 0K付近でほぼ一定になるが、

T．＝ 110Kで再び増大することが分かった。i）の簡単な考察から、  Hsが傾いている角度

80（0 .17゚ ）が温度に依存しないこと、  Hc、dMの温度変化はFsの温度変化を反映するこ

とが分かった。従って、ii)から、MsがT'の低温で増大することが結諭される。T'で

磁化寧が小さなピークを示すことも明らかになっており、  この温度で何らかの磁気転

移が起こって1` ると考えられる。  また、Hcと△Mから、  Cu―0面聞のCuスピンの結合定数

J亠(-3x10ー2K）が決定された。  これ誼面内の結合定数(103K)に比べ5桁も小さい。この

系では、Cu-0面内での反，強磁性スピン相関の発達が顕著であることから、  Cuスピンの
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結 合 が 2次 元 的 で あ る と 考 え ら れ て い た 。 本 研 究 で は 、   こ の 2次 元 性 の 程 度 を 定 量 的

に 評 価 す る こ と が で き た 。

La2 Cu0,の電気抵抗率pは大きな異方性p亠ノみ゜50（／/：Cu－0面内、上：面に垂直）

を示した。  eの温度変化はり‘名exp[（To/T）1′。1となることが分かった。  この系のホ

ー ルは 強 い Anderson局 在 を示 す と考 えられ ている 。強いAnderson局在を 示す系 でのキ

ヤリア ーの運 動はVariableーRanぢeーHopping (VRH)機構に従がい、  この場合、  pは電

子系の次元dによって異なる温度変化を示す（p‘p exp［（To／T）‥d゙ I］）。Laz Cu04の

    。

pの温度 変化は d=2の場合 と一致 してお り、  従 って、  この系のホールはVRHによってCu

-O面内を2次元的に運動していると考えられる。

  T．で磁 気転移 を示す 結晶で 強、VRH伝 導の特 性温度 Toが T゙ 以 下で増大し、～40Kで再

び一定 になる ことが 分かっ た。  こ のToの増 大はホールの局在がT．以下で強まったこと

を意味する。  従って、  T．以下でCuサイトのモーメントMsが増大するのは、  ホ―ルの局

在 が強 ま ったこ とに起 因する と考え られる。   pの磁 場依存 性から、 Hc以上 で負の磁 気

抵抗が 現われ ること が分かった。  また、  この負の磁気抵抗はホールの局在が弱まるた

め であ る ことが 分かっ た。Hcで は、Cu― 0面間の 最近接 Msの秩序 が反強 磁性的 なもの か

ら強磁 性的な ものに 変化す ること か中性子 磁気散 乱の実 験で示 されて いる。  従って、

このよ うなCuス ピンの 磁気秩 序の変 化がホ ールの 局在を弱 めると 考えられる。  この系

のホー ルのス ピンは Cuスピン と強く 結合す るため 、  ホー ルの回 りではCuスピンの反強

磁性的 結台が 破壊さ れると 考えら れている 。従って、  ホールがCu―0面内を助き回ると

Cuスビン の反強 磁性秩 序が乱されることになり、  逆に、  ホールの運動はCuスピンの反

強磁性 秩序の 影響を 強く受 けるこ とになる 。本研 究では 、  この ような両者の関係を実

験的にはっきりと示すことができた。

  超伝導の上部臨界磁場H。2は、Cu―0面に平行な場合H。2//が垂直な場合H。2_Lに比ぺて、

La系で8～12倍、Y系で6一8倍と、  大きな異方性を示すことが分かった。  また、  Y系で

は、H。2の角度依存性から、  超伝導に関与するホールの有効質量の異方性H亠／F／／が60

と非常 に大き ぃこと が分かった。  このように、  本研究では、超伝導に関与するホール

の運励が抵めて強い2次元性を示すことが明らかになった。

-23



学位論文審査の要旨

主査  教授  伊土政幸
副査  教授  塩崎洋一
副査  教授  三本木  孝
副査  助教授  熊谷健ー
副査  助教授  大川房義
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Study  on  the  Electric  and  Flagnetic  Properties  of  La2 -,Srx CuOa  Single  Crystal

La2-xSrxCu04は 代 表 的 な 銅 酸 化 物 高 温 超 伝 導 体 の → つ で 、   Cu― 0面が 伝 導を 担っ て お

り 、 Cu― 0面 の 存 在 が 超 伝 導 の 出 現 と 深 く 係わ って い る。   そ の 母結 晶で あ るLa2 Cu04は

絶 縁 体 で 、 Cuサ イ ト の ス ピ ン が 低 温 で 反 強 磁 性 秩 序 を 示 す 。 Laを Srや Baで 置 き 換 え る

こ と に よ っ て Cu－ 0面 に キ ャ リ ア － （ ホ― ル） を 添加 する と 反強 磁性 秩 序が 急速 に 消失 し、

ホ ー ル 濃 度 が 6Zを 越 え る と 低 温 ま で 金 属 的 と な っ て 超 伝 導 を 示 す よ う に な る 。 超 伝 導

を 示 す 試 料 で は 、 3d電 子 が 鋤 き 始 め る た め Cuス ピ ン の 局 在 性 が 薄 れ る が 、 Cuサ イ 卜 間

に は 反 強 磁 性 的 相 関 が 残 っ て お り 、   こ の 反 強 磁 性 相 関 と ホ ー ル と の 磁 気 的 相 互 作 用 が

超伝導の発現機構に強く関与していることが考えられ、  現在、  大きな興味がもたれて

いる。

申 請 者 は 、 Cu0フ ラ ッ ク ス 法 に よ り作 成 され た良 質 のLa2 -x Srゝ Cu04単 結晶 を 用い 、

磁 化 の 温 度 依 存 性 と 磁 場 依 存 性 、 電 気 抵 抗 率 の 異 方 性 と 温 度 変 化 、 磁 気 抵 抗 、   超 伝 導

の 上 部 臨 界 磁 場 の 測 定 を 行 い Cu－ 0面 内 に お け る ホ ー ル の 運 動 の 様 子 や 低 ホ ー ル 濃 度 領

域 で の 磁 気 的 性 質 を 詳 細 に 調 べ た 。 特 に 、 Cuス ビ ン が 完 全 に 局 在 し て い る 低 ホ ー ル 濃

度 領 域 で iま 、   反 強 磁 性 的 に 結 合 し て い る Cuス ビ ン 系 に 対 す る ホ ー ル の 運 動 の 影響 を明

ら か に する こと が 試み られ た 。

得 ら れ た 研 究 成 果 を 以 下 に 簡 単 に ま と める 。
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（1） ホール の少な い試料 では磁場 誘起に よる弱 強磁性 転移が 起こる ことが知られてい

るが、  その臨界磁場Hcと、  Hcにおける磁化の増大凸Mを精密に測定することに成功し、

Hcと△Mは 共にCuサイトの 磁気モ ーメン トの大 きさMsに よって 決まっ ている ことを明ら

かにした。  また、Hcと△Mの値から、  隣台うCu－0面間のCuスピンの結合定数Jが見積ら

れ 、  この 系では 、Cuスピ ンの結 合が2次元的であることを定量的に明らかにした。

（2）さらに、HcやAM、  即ち、  MsがT．：110Kで増加を示し、  磁化率にも小さなピークが

現 れること からT'で何らかの磁気転移が起こることを見っけた。  一方、  この系の電気

抵抗率pは大変異方的で、Cu－0面内での温度変化はp‘poexp[（To／T）1′。］となること

を明らかにした。  これらの結果から、  ホールの運動は二次元的で、  低温では強いアン

ダーッン局在を起こすことを明確にした。  また、  T．での磁気転移に伴ってpの特性温

度Toが増大することを見っけ、  T'以下でホールの局在性が増すためMsが増加すること

を示した。  これは、Cuスピンとホールの磁気的相互作用のためにCuスピンの反強磁性

秩序とホールの運動が競合関係にあり、  ホールの局在性が強まるとCuスピンの反強磁

性秩序が回復すると共にMsも増加するためであると結諭した。

（3）磁場中の電気抵抗pは、Hcでの弱強磁性転移に伴って大きな負の磁気抵抗を示す

ことを見っけた。  この負の磁気抵抗は、Hc以上ではToが滅少することから、  ホールの

局在が弱まるためであるとを明らかにした。  この現象もCuスピン系の反強磁性秩序と

ホールの運動が競合関係にあることを示す例となっており、HcではCu―0面間の反強磁

性秩序が失われるため、  その分ホ―ルの運動が回復するためと解釈できることを示し

た。

(4)超伝導の上部臨界磁場Hc2は、磁場がCuー0面に平行な場合は垂直な場合に比べて8

-12倍大きく、  大変異方的であることを示した。  また、  有効質量モデルによるHc2の角

度依存性の解析から、超伝導に関与するホールの有効貫量の異方性が60であることを

決定し、  モの運鋤が2次元的であることを明らかにした。

    このような申請者の研究は、La2-x Srx Cu0.系におけるホールの運動とCuスピン系に

対する新たな知見をもたらした点で高く評価されている。参考諭文12欄はいずれも権

威ある国際学術誌に発表されている。  よって審査貝一同は申請者が博士（理学）の学位

を受けるに充分な資格を有するものと認めた。
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