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研究成果の概要（和文）：　複数のスピンが基本単位となる複雑な磁性体（複合スピン系）では、これまでと異なった
理論が必要である。そこで、そのような部分を基本単位として捉え、複雑なスピン構造を形状因子に反映させることで
、それをあたかも一つの原子のように取り扱える方法を考案した。この形状因子は複合スピンがもつ多極子の性質を反
映しており、この理論を具体的な磁性体に適用して中性子散乱を定量的に解析できる理論を提出した。また、磁性イオ
ンが置かれている環境によって、スピンに依存する電気分極が発生する場合がある。この点についても考察し、具体的
な磁性体において、スピンによる四極子が存在し、その間に相互作用が働いていることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）： We proposed a theory for complicated quantum spin systems in which plural spins i
nteract with each other strongly. The strongly interacting part can be regarded as a multispin unit and we
 introduced a form factor that depends on magnetic structure of the multispin unit. We applied the theory 
to a particular materials and investigated intensity of inelastic neutron scattering. When the magnetic io
n is located at a site without inversion symmetry, quadrupole operator becomes equivalent to the electric 
polarization. This results in maltiferroic properties. In a particular material, there are intersite quadr
upole interactions. We reported that they can determine the easy axis.
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１．研究開始当初の背景 
（１）物質が示す磁性は、磁気モーメントの
間に働く交換相互作用が主な原因である。こ
の場合、磁性体が磁気モーメント（双極子モ
ーメント）を持っていることが重要となる。
しかし、量子スピン系に強いフラストレーシ
ョンがあると磁気秩序は強く抑えられ、双極
子ではなく四極子のような多極子秩序の出
現が示唆されている。この場合、１つの原子
が局所的に多極子の自由度を持つのではな
く、隣接する原子とのスピンの間で形成され
る多極子について研究が進んでいる。 
（２）一方、Ce や Pr といった希土類に代表
されるf電子系は原子内の電子構造が複雑で、
原子が局所的に多極子の自由度を持ち、これ
が原因となって多極子秩序が実現されてい
る。これと同様に、複数のスピンが強く相互
作用して基本単位となっている複合スピン
系では、複数のスピンが絡んだ基本単位によ
る複雑なスピン多重構造が存在し、多極子の
自由度が存在してもおかしくないと考えら
れる。 
（３）新しい起源による磁性を探る研究は、
磁性の新たな可能性を探るうえで必要であ
る。本研究では、この点について、複合スピ
ン系の量子相転移について、多極子の視点か
ら研究を行う。 
 
２．研究の目的 
 複合スピン系の研究は、２つのスピンが強
く結合した２量体系（ダイマー系）を中心と
して研究が進められているが、三量体や四量
体の研究は進んでいない。本研究では、一般
的な複合スピン系の磁気励起について、多極
子の視点から研究を行う。それによって、中
性子散乱の実験結果を定量的に解析できる
理論を構築することができ、理論だけに留ま
らず、今後の実験においても有用となる。ま
た、光散乱や光吸収についても考察し、スピ
ンが持つ多極子による影響をについて調べ、
量子スピン系に潜む多極子自由度による新
たな物理現象を開拓することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（１）複合スピン系では、複雑なスピン多重  
項構造が局所的に形成される。低エネルギー
励起だけを議論する場合、通常のスピン波理
論を適用することも可能であるが、多極子の
自由度が基底状態と励起状態の間をつなぐ場
合が考えられるため、本研究では高エネルギ
ーの励起状態についても考慮する。このよう
な高エネルギーを含む複数の励起レベルが存
在する場合に、スピン波励起を精度よく記述
する方法として、ボンド演算子の方法を一般
的な場合に拡張した、拡張スピン波の方法が
ある。 
（２）本研究ではこの方法を用いる。拡張ス
ピン波理論では、まず古典解を平均場によっ
て求める。次に、得られた古典解を基に、局

所的なエネルギーレベルに対してボソンを導
入し、サイト間相互作用による量子効果を取
り込んで磁気励起の分散関係を求める。この
方法では演算子をユニタリー変換せず、平均
場解による波動関数を基にして、サイト間相
互作用の行列要素を数値的に計算する。そし
て、ボソンに対するボゴリューボフ変換を通
じてハミルトニアンを対格化し、スピン波励
起の分散関係を求める。この理論を適用する
ことで、複雑な複合スピンについても、同じ
理論で系統的に調べることが可能となる。 
（３）さらに、非弾性中性子散乱の散乱強度
を計算するため、複合スピンに対する形状因
子を導入する。これによって、複合スピンを
あたかも１つの原子のように取り扱うことが
でき、動的スピン相関関数を見通し良く計算
することが可能となる。 
（４）また、スピン系がもつ多極子の自由度
については、群論的考察により多極子を分類
し、具体的な物質について、活性となる多極
子について議論する。 
 
４．研究成果 
（１）Cu3Mo2O9の磁気励起とマルチフェロイ        
クス性（論文⑨） 
Cu3Mo2O9は、結晶構造から１次元性が強いこと
が知られており、S=1/2による１次元鎖が基本
構造を形成している。この１次元鎖に加えて、
２つのスピンが強く結合したダイマーも存在
し、１次元鎖と相互作用していると考えられ
ている。この点は、非弾性中性子散乱の実験
結果からも示唆されている。一方、低温で磁
気秩序を示すため、３次元的な相互作用も存
在することがわかる。我々はこの物質につい
て、ダイマーとモノマーが結合したモデルで
理論的な解析をおこない、非弾性中性子散乱
の実験結果を定量的に再現することに成功し
た。また、この物質では、磁気転移にともな
って電気分極が生じることが知られている。
この点については、三角形の構造を有するス
ピン系において、ブラエフスキーらによるマ
ルチフェロイクスの理論があり、このモデル
に基づいてCu3Mo2O9のマルチフェロイクス性
を解析した。その結果、強磁場を加えた場合、
ダイマーのシングレット—トリプレットの入
れ替わりに対応した磁気転移が起こり、それ
によって電気分極も大きく変化することを理
論的に指摘した。今後の実験との比較検討に
より、Cu3Mo2O9のマルチフェロイクス性の起源
を議論することが可能である。 
（２）３重量子ドットによるスピン電荷制御
（論文④・⑥） 
上記のブラエフスキーらによるマルチフェ
ロイクス性の起源の新しいモデルを応用し、
ナノ・メゾ系におけるスピン電荷制御の新た
な理論モデルを提出した。具体的には、３個
の量子ドットが正三角形の構造を形成し（３
重量子ドット）、その内の１つのドットが電
気伝導性のあるリード線と結合したモデル
である。３重量子ドットの部分は強いクーロ



ン相互作用のため絶縁体に転移しており、ス
ピンの自由度だけが残っている。一方、リー
ド線と結合したドットにより近藤効果が起
きる。このため、スピンがもつ正三角形の対
称性が破壊され、それに伴って電気分極が発
生する。これは、電気分極とスピンが結合し
ていることが原因である。上記の（１）の研
究の発展・応用により、このようなスピン電
荷制御の新しい機構を提案した。 
（３）スピン 3量体系の磁気励起（論文⑧） 
複合スピン系の典型例として、スピン３量体
の磁気励起の理論を提出した。具体的な３量
体物質を取り上げ、拡張スピン波理論を適用
した。その際、結晶構造に基づいて３量体の
形状因子を導入し、非弾性中性子散乱を定量
的に解析できる理論を構築した。この形状因
子の中には、単純な双極子モーメントでは説
明できない多極子的な成分も含まれている。
今後の３量体系の実験結果との比較検討が
期待される。 
（４）KCuCl3の圧力誘起磁気秩序相における
振幅モードとラマン散乱（論文⑦） 
スピンダイマー系の典型物質である KCuCl3
について、圧力下におけるラマン散乱実験で、
振幅モード（縦モード）スピン波が観測され
ていることを実験グループと共同で解明し
た。 
（５）Ba2CoGe2O7 のマルチフェロイクスと多
極子（論文③） 
Ba2CoGe2O7 は２次元的に相互作用している
S=3/2 の系で、磁気秩序に伴って電気分極が
出現するマルチフェロイクス物質である。こ
の物質の大きな特徴は、容易面型の強いシン
グルイオン異方性があることである。このた
め、秩序化した磁気モーメントの大きさは通
常の場合よりも大きく縮んでいる。このよう
な状況では、磁気励起の中に磁気モーメント
の伸び縮みに対応した振幅モード（縦モー
ド）スピン波が存在する。この物質について
も拡張スピン波の方法を適用することで、振
幅モードも含んだ磁気励起全体を記述する
ことが可能となる。実験グループと協力して、
非弾性中性子散乱の実験結果を定量的に説
明することに成功した。一方、この物性では、
容易面の中に弱い磁気異方性が存在するこ
とが知られている。結晶が正方晶であるため、
通常の磁気的な相互作用からこの異方性を
説明することはできない。そこで、この弱い
異方性の起源として、S=3/2 の系に存在する
四極子の自由度に着目した。四極子間相互作
用を仮定すると、実験で観測された弱い異方
性を定性的に説明することができた。この結
果により、量子スピン系であっても四極子間
相互作用が存在し、それによって磁気異方性
がもたらされて容易軸が決まることを明ら
かにした。また、この四極子は電気分極と同
じ対称性に分類されるため、四極子を通じて
スピンと電場が結合する。その結果、光の電
場成分によるエレクトロマグノン励起が可
能となる。 

（６）容易面型の強い異方性のある S=1 の系
と Higgs モード（論文①・②・⑤） 
Ba2CoGe2O7における研究を発展させ、S=1 の場
合について理論的に研究した。S=3/2 の場合
と異なり、S=1 の系に強い容易面型の異方性
があると、低温まで磁気秩序を示さない。一
方、圧力でスピン間相互作用を増強させると、
圧力誘起の磁気秩序が起こる。その場合、秩
序状態では磁気モーメントの方向が揺らぐ
通常のスピン波モード（横モード）と、モー
メントの伸び縮みに対応した振幅モード（縦
モード）のスピン波が存在する。この圧力誘
起量子相転移は、ソフト化したマグノンのボ
ーズ・アインシュタイン凝縮として理解でき、
モーメントの方向の揺らぎによる励起はボ
ソ ン の 位 相 の 揺 ら ぎ で 記 述 さ れ 、
Nambu-Goldstone モードとして理解される。
一方、振幅モードはヒッグスポテンシャルを
駆け上がる励起として理解され、Higgs モー
ドと呼ばれる。圧力誘起の量子相転移に伴っ
て Higgs モードが形成されると、Higgs モー
ドは四極子を通じて光の電場成分と結合で
きる。その結果、エレクトロマグノン励起と
して、Higgs モードが観測されることを理論
的に明らかにした。Ba2CoGe2O7 の類似物質と
して S=1 の物質も報告されているため、今後
の実験の進展が期待される。また、この研究
をさらに発展させ、対称的なスピン積が起源
となる電気分極によって励起されるエレク
トロマグノンの場合、Higgs モードが選択的
に励起されることを明らかにした。 
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