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研究成果の概要（和文）：本研究で主に対象にした化合物IPA-CuCl3とIPA-CuBr3との混晶系IPA-Cu(ClxBr1-x)3の磁気
状態を明かにした。その結果, x = 0.95ではマグノン励起のブルーシフトが観測できた。x = 0.83では単純な2副格子
の反強磁性体で説明できることが分かった。x=0.3, 0.25ではmuSR測定からボースグラス状態であることが分かった。
比較物質として, 半整数スピンで幾何学的スピンフラストレーションと一次元性を両立するスピンチューブCsCrF4やα
-KCrF4の基底状態を明かにした後, 不純物置換によってランダムネスの効果も明かにした。

研究成果の概要（英文）：We study the ground state of IPA-Cu(ClxBr1-x)3 for 0<x<1. For x=0.95, we found 
that bond randomness contributes to a temperature independent broadening and blue-shift of the magnon 
resonance at temperatures T>12.5 K. For x=0.83, we observed some ESR branches for typical 
antiferromagnetic modes with biaxial anisotropy. We have analyzed the magnetization curve and the ESR 
excitation modes for H//b by using a two sub-lattice model and obtained good agreement between experiment 
and calculation. For x=0.3, 0.25, we investigated by muSR. The Fourier spectrum of electron spin 
fluctuation obtained by LF-muSR technique shows that there exists soft-mode toward a possible phase 
transition to an exotic phase such as Bose-glass.
Furthermore, we study magnetic properties of triangular spin tubes composed of CsCr1-xAxF4 and KCr1-xAxF4 
(A= Al, Ga, Fe), which consisted of one-dimensional Heisenberg antiferromagnets coexisting with 
geometrically-frustrated spin systems with bond randomness.

研究分野： 低次元磁性体

キーワード： 試料作製　中性子散乱　強磁場磁化　電スピン共鳴　複屈折　スピンチューブ
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１．研究開始当初の背景 
ボース粒子系では絶対零度において自由

に動き回れる超流動相が出現するが, 粒子間
に斥力相互作用を導入することによって自
由に動けない相（モット絶縁体相と呼ばれ
る）も出現する。この 2 相間では量子相転移
が期待できるが, ランダムネスの導入によっ
てボースグラス相と呼ばれる新しい相の出
現が 20 年以上前に予想された。ボース･ハバ
ード模型ではボースグラス相はランダムポ
テンシャルによってボース凝縮体が局在化
し, 超流動になれない相と解釈されている。
ボース･ハバード模型の研究はフェルミ粒子
系のハバード模型に比べるとまだ研究が進
んでおらず, 現状の理解は不十分であった。 
 
２．研究の目的 
本研究ではスピンギャップ系においてボ

ースグラス相が出現する IPA-Cu(ClxBr1-x)3

に注目した。本物質は Cl-rich 相と Br-rich
相ではスピンギャップが存在しながらも交
換相互作用にランダムネスがある系であり, 
中間濃度相ではスピンギャップが消失し, 低
温で反強磁性長距離秩序を示す。各相の磁気
状態を明かにするため, 様々な実験を行いラ
ンダムネスの効果について検証する。 
比較物質として, 半整数スピンで幾何学的

スピンフラストレーションと一次元性を両
立するスピンチューブにも注目する。CsCrF4

では, スピンギャップは無いスピン液体状態
が実現するが, α-KCrF4 では結晶構造の歪
みによるダイマー化によって反強磁性長距
離秩序を起こすため, 興味深い。これらの不
純物置換効果についても実験も行い, ランダ
ムネスの効果について考察する。 
 
３．研究の方法 
(1) IPA-Cu(ClxBr1-x)3 における Cl-rich 相の
磁気状態の研究 
 比較的, 良質で大きな単結晶試料が得や
すいCl-rich相について, 重水素化試料を作
製して, 中性子散乱実験を行う。スピンエコ
ー法を用いて, 数 μeV の分解能で測定する
ことによって, 交換相互作用のランダムネ
スが基底状態にどのような影響を及ぼすか
明かにする。 
 
(2) IPA-Cu(ClxBr1-x)3における中間濃度相の
磁気状態の研究 
 強磁場磁化測定や強磁場・高周波を用いた
電子スピン共鳴法を用いて, 反強磁性秩序
状態におけるスピン構造や磁気励起状態を
明かにする。 
 
(3)スピンチューブに関する研究 

CsCrF4やα-KCrF4の基底状態を様々な実
験から明かにする。さらに Cr イオンを非磁
性イオンや他の磁性イオンに一部置きかえ
ることによって, スピンフラストレーション
だけで無く, 交換相互作用のランダムネスを

導入して, 基底状態の変化を明かにする。 
 
４．研究成果 
(1) IPA-Cu(Cl0.95Br0.05)3の磁気状態の研究 
図 1 には IPA-CuCl3と IPA-Cu(Cl0.95Br0.05)3

を用いた中性子スピンエコー法で求めたス
ピンギャップの温度依存性を示している。図
1(a)で示すように, 温度依存性の傾向は同
じであるが, その値はIPA-Cu(Cl0.95Br0.05)3の
方がわずかに大きい。さらに図 1(b)に示すよ
うに, スピンギャップが形成される温度(約
10K)、すなわちスピンがダイマー化して, ボ
ゾンとして振る舞いはじめる温度領域で, 
スピンギャップの振る舞いに変化が現れた。
これはボース凝縮状態に落ちこむ直前にラ
ンダムネスの影響によって, ボースグラス
状態が出現したことを示唆している。 

図 1 IPA-CuCl3と IPA-Cu(Cl0.95Br0.05)3の中性
子散乱実験の結果 
 
(2) IPA-Cu(Cl0.83Br0.17)3における磁気状態 
 これまで IPA-Cu(ClxBr1-x)3 固溶体は全濃

図 2 IPA-Cu(Cl0.83Br0.17)3の周波数-磁場ダイ
アグラム 

 

 



度領域で同じ結晶構造を保っていると考え
てきた。ところが本研究を進めていくと, 中
間濃度相では結晶構造が大きく変化してい
ることが分かった。したがって中間濃度相で
の磁気状態が Cl-rich 相や Br-rich 相と大き
く異なることは, 特に不思議で無いことが分
かった。図 2には IPA-Cu(Cl0.83Br0.17)3の強磁
場・高周波を用いた電子スピン共鳴測定の結
果を示す。この結果から, 2 軸異方性の反強
磁性体が実現している事が分かった。 
 
(3)スピンチューブに関する研究 
三角スピンチューブ CsCrF4 の磁気状態を

明かにするため, 中性子散乱実験を行った。
そ の 結 果 , 磁 気 伝 搬 ベ ク ト ル が
q=(1/2,0,1/2)という極めて異常な結果が得
られた。この原因は, 現在まで解明できてい
ないが, 図 3には中性子散乱実験より予想さ
れる, 部分磁気秩序モデルを示す。この図の
ように, 3 個のスピンの内, 2 個が反強磁性
秩序を起こし, 残る１個が常磁性のままで
ある。図 3 の磁気秩序の部分だけを見れば
IPA-CuCl3 と同じ梯子系になるため, CsCrF4

への不純物置換効果に興味が持たれた。そこ
で Cr 元素の一部を非磁性元素 Al, Ga で置換
した系と, 磁性元素 Fe で置換した元素を作
製した。特に興味深いのは, Fe置換系であり, 
わずか数%の置換で典型的な反強磁性磁気秩
序が出現することが分かった。これはボンド
ランダムネスの観点から, 今後更なる研究
が必要と思われる。 

図 3 中性子散乱より提案された CsCrF4のス
ピン構造 
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