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研究成果の概要（和文）：新奇な量子状態に至る手段として幾何学的フラストレーションが注目を集めている。本研究
では中性子散乱を通して、スピンに依存した巨視的な量子状態の解明を目的として研究を行った。その結果、スピンが
1と2の三角格子反強磁性体において、例えば磁気四重極子相関など通常の二体スピン間相互作用では説明できない現象
を突き止めた。また、二種類のスピン1/2籠目格子反強磁性体についても中性子非弾性散乱を行った。詳細に磁気励起
を測定し、三重項励起の磁場応答や量子効果による線形スピン波理論の補正などを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Geometrical frustration has attracted a lot of interest because of a potential eme
rgence of novel quantum states. To elucidate spin-dependent macroscopic quantum states, neutron scattering
 measurements were performed on frustrated magnets. In triangular antiferromagnets with spin-1 and 2, inel
astic and polarized elastic neutron scattering measurements reveal the possible existence of magnetic quad
rupole interactions. Indeed, our experimental findings cannot be explained by simple spin-spin exchange in
teractions. In addition, we have applied inelastic neutron scattering on spin-1/2 Kagome antiferromagnets.
 Through detailed study of magnetic excitations, singlet-triplet excitations and its magnetic field evolut
ion, and renormalization of excitation energy predicted by the linear spin wave theory due to quantum effe
cts are clarified.
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１．研究開始当初の背景 
 従来型の磁気秩序を何らかの方法で抑え
ることができた際に出現する新しい量子状
態に興味が集まっている。それを可能にする
要因として低次元性と幾何学的フラストレ
ーションが注目されている。低次元性と幾何
学的フラストレーションを同時に兼ね備え
た系の中では二次元三角格子が構造的に最
も単純である。二次元三角格子反強磁性体で
はRVBスピン液体状態を端緒として興味深い
理論予想がなされてきたが、現実の物質では
理想的な二次元性を持つ物質が稀有である
ため、その磁性は長らく未開拓のままであっ
た。その実験的解明のためには中性子散乱を
含む総合的･多角的な研究が必要であるが、
これまでの二次元物質は薄膜であったこと
や単結晶試料の大型化が困難なことから中
性子散乱が不可能であった。 
磁気秩序を抑える方法の一つである低次

元性について、その極限はもちろん一次元で
ある。一次元反強磁性鎖ではスピンのサイズ
に応じて基底状態が異なることが知られて
おり、スピンサイズに依存した巨視的量子状
態が実現している。それではこの巨視的量子
現象は一次元に限った話なのだろうか ? 実
は我々の研究を通して、二次元三角格子反強
磁性体 NiGa2S4 においてもスピンサイズ依存
性が存在する事実を初めて実験的に確認し
た。Ni サイトを Mn (S = 5/2)、Fe (S = 2)、
Co (S = 3/2)、Zn (S = 0)で置換した場合、
置換するスピンが整数か半整数かによって
低温磁気比熱の温度の冪乗が異なるという
ものである。 
スピンサイズ依存性は一次元では理論的･

実験的に確立しているものの、高次元の物質
での存在の可能性についてはこれまで否定
的な意見が多かった。しかしながら、最近理
論家からはハミルトニアンにおける双二次
項(S･S)2が発現機構の有力な候補であること
が示唆された。これらは特にスピンネマティ
ック状態と呼ばれ、スピンの秩序(通常の磁
気秩序)は存在しないが磁気四重極子が秩序
している状態を表す。しかしながら、その相
関の存在は傍証に留まっており、今のところ
磁気四重極相関の直接的な解明には至って
いない。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的はこのような二次元三角格
子反強磁性体において観測される巨視的な
スピン依存量子状態について、その起源を中
性子散乱を通して探ることにある。 
我々は最低温まで三角格子を保つ S = 1 の

系 NiGa2S4 の開発に成功し一貫して研究を行
ってきた。この物質は高い二次元性を持つも
ののバルクの大型試料の作成、純良化に成功
しており、中性子散乱が適用可能な稀有な例
である。 
その他にも、二次元において最もフラスト

レーションが強い系である籠目格子反強磁

性体では磁気励起のギャップ形成について
スピンに依存する巨視的量子状態が理論的
に提案されている。まずは S = 1/2 のモデル
物質について、長距離磁気秩序を示す場合と
示さない場合を中性子非弾性散乱により詳
細に調べる。 
 
３．研究の方法 
 二次元三角格子反強磁性体については粉
末、単結晶試料を合成し、x 線回折などを用
いて評価した。また磁化率測定などで試料の
純度を確認した。籠目格子反強磁性体につい
ては東京工業大学田中研究室から試料の提
供を受けた。 
中性子散乱実験は J-PARC、アメリカ標準技

術研究所、オークリッジ国立研究所など国内
外の施設において、三軸分光器、チョッパー
分光器、後方散乱、スピンエコー法、全散乱
装置などを用いて行った。 
 
４．研究成果 
 以下に本研究で得られた成果を物質ごと
にまとめる。 
 
(1) S = 1 三角格子反強磁性体 NiGa2S4 
NiGa2S4 は低温でも長距離磁気秩序を示さ

ず、新奇な磁性を示す。これまでに行った三
軸分光器による中性子非弾性散乱、後方散乱、
スピンエコー法、ミューオンスピン緩和(μ
SR)の実験結果を詳細に解析し、この物質の
動的挙動の温度変化を解明した(図 1)。温度
減少につれて単調に増大する相関距離とは
対照的に、スピンの時間相関の温度変化は異
常を示す。8.5 K に向けてスピンの揺らぎが
抑えられていくものの、この緩和は完全には
達成されず、代わりに MHz 程度の遅い揺らぎ
が 4 K 程度まで保持されることがわかった。
8.5 K の異常はスピンの担うカイラリティが
引き起こす Z2 渦で定性的に説明できる。MHz
程度の揺らぎが単純なスピン相関で説明で
きないことや、これまでの不純物効果の結果
から磁気四重極子相関など新奇な起源が考
えられる。この成果については現在論文投稿
中である。 
中性子実験を効率的に行うべく、単結晶試

料 150 個(2.6 g)を合成し、軸立てを行った。
J-PARC において高エネルギー非弾性中性子
散乱を行い、磁気散漫散乱からのコンティナ
ム励起の存在を明らかにした。この励起の起
源の候補として磁気四重極相関が考えられ
る。また、フォノンの温度依存性が T* = 8.5 
K において異常を示すことも突き止めた。さ
らには、粉末試料を合成して全散乱実験を行
い、局所構造の乱れの有無を調べた。装置分
解能の範囲において乱れは存在しないこと
から、コンティナム励起が乱れ由来では説明
できない可能性が高い。また、磁気四重極相
関の可能性を探るべく、ごく最近三軸分光器
を用いて偏極中性子散乱を行った。その結果、
T*を境にしたスピンの揺らぎの空間変化を



突き止めた。これらの成果については現在論
文投稿準備中である。 

 
(2) S = 2 三角格子反強磁性体 FeGa2S4 
FeGa2S4についてμSR測定を行った。T* = 31 

K 以下においても緩和率は発散せず有限に留
まり、何らかの動的挙動が保持されることを
明らかにした(図 2)。この機構として、Z2 渦
による転移、あるいはスピンネマティック状
態における不純物スピンの起源が考えられ
る。この成果は〔雑誌論文〕の④に出版済で
ある。 

 
(3) S = 1/2 籠目格子反強磁性体 Rb2Cu3SnF12 
Rb2Cu3SnF12 はスピンの一重項対が固化した

基底状態を取ることが知られている。チョッ
パー分光器を用いた中性子散乱により、その
三重項励起を詳細に調べた。その結果、単位
格子の拡大に伴う新たな磁気励起やコンテ
ィナム励起の観測に成功した。この成果は

〔雑誌論文〕の②に出版済である。 
さらに、チョッパー分光器、三軸分光器を

用いて一重項・三重項励起の磁場依存性を調
べた。励起ギャップは磁場印加に伴って
Zeeman 項で予想されるように減少するが、完
全な消失には至らない。さらに磁場を印加す
ると新たな機構によってギャップが誘起さ
れる。この機構としては、結晶構造に由来す
る Dyaloshinskii-守谷相互作用の面内成分、
及び gテンソルの非対角項に起因すると考え
られる。この成果については現在投稿準備中
である。 
 
(4) S = 1/2 籠目格子反強磁性体 Cs2Cu3SnF12 
Cs2Cu3SnF12は Rb2Cu3SnF12とは異なり、基底

状態として長距離磁気秩序を持つ。三軸分光
器を用いた中性子非弾性散乱から、その磁気
励起を調べた。その結果磁気励起は、幅広い
波数領域にまたがって線形スピン波理論か
ら予想される磁気励起エネルギーの60 %程度
しかないことがわかった(図 3)。これは線形
スピン波理論で見落とされている量子効果
の存在を示唆している。この成果は〔雑誌論
文〕の①に出版済であり、JPSJ の Editors’ 
Choice に選ばれた。 
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図 3: 実験データとスピン波分散関係の
計算値(点線)との比較。 

図 1: (A)スピンの相関距離ξと(B)特徴的
なスピンの揺らぎ時間τの温度依存性。 

図 2: FeGa2S4におけるミューオンスピン
緩和率の温度依存性。 
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