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研究成果の概要（和文）：我々はスピンダイマー磁性体Ba2CoSi2O6Cl2を合成し，その結晶構造を決定した。ま
た，強磁場磁化測定によりマグノンの結晶化現象を観測した。これはマグノンのボース凝縮（BEC）と対極をな
す現象で，貴重な実験例である。また，類似の結晶構造を持つBa2CuSi2O6Cl2を合成し，その2次元的量子磁性を
明らかにした。更に擬2次元強磁性体K2CuF4における磁場中相転移を調べ，擬2次元マグノンBECの普遍性を検証
した。続いて磁場中での磁気トルクを抑制する工夫を行い，基底一重項磁性体CsFeBr3の磁場誘起磁気秩序を極
低温まで測定することによって，3次元マグノンBECの普遍性を検証した。

研究成果の概要（英文）：We synthesized new dimerized magnet Ba2CoSi2O6Cl2 and determined its crystal
 structure. From high-magnetic field magnetization measurements, we observed quantum crystallization
 of magnons. The magnon crystallization is the opposite macroscopic quantum phenomenon to 
Bose-Einstein condensation (BEC) of magnons, and thus Ba2CoSi2O6Cl2 is a valuable experimental 
example.  We also synthesized dimerized magnet Ba2CuSi2O6Cl2 that has a similar crystal structure as
 Ba2CoSi2O6Cl2 and elucidated its two-dimensional (2D) quantum magnetic properties. We investigated 
phase transition of quasi-2D ferromagnet K2CuF4 in the magnetic field, and verified the universality
 of quasi-2D BEC. We developed a new method to suppress magnetic torque in magnetic field using 
Ba2CoSi2O6Cl2 with large and anisotropic Van Vleck paramagnetism. Using this method, we succeeded in
 precise measurement of specific heat of CsFeBr3 in magnetic fields down to 100 mK, and verified the
 universality of 3D magnon BEC.

研究分野：磁性物理学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
絶縁性の磁性体ではスピンが磁性原子に
局在し，互いに交換相互作用を及ぼし合って
いる。このようなスピンの集団はスピン系と
呼ばれ，長い研究の歴史をもっている。スピ
ンは本来量子力学的物理量であるが，従来の
多くの磁性体では，スピンを古典的なベクト
ル（古典スピン模型）のように考えても，そ
の磁性の殆どを理解することが出来た。これ
に対して，量子効果が顕著で，古典スピン模
型では磁性を定性的にさえも理解できない
スピン系が量子スピン系である。量子スピン
系が示す現象の中には，スピンをベクトル的
に考えるより，量子力学的粒子のように考え
る方が本質を理解し易い場合がある。励起ギ
ャップをもつスピン系における磁場誘起磁
気秩序は S=1の励起マグノンのボース・アイ
ンシュタイン凝縮（BEC）によって起こる典
型的な量子現象である。このマグノンの BEC
の概念は我々が開拓したスピンダイマー系
（反強磁性的に結合したスピン対が互いに
弱く結合した磁性体）TlCuCl3 において行っ
た研究が端緒になったものである。マグノン
の BEC が起こるとこれに付随してマグノン
のスーパーカレントが期待できる。このスー
パーカレントはまだ観測されていない巨視
的量子現象であり，その観測は世界的に注目
されている。また，マグノンの移動が強く抑
制されると磁場中で互いの斥力によってマ
グノンが周期的に配列する結晶化が起こる
ことが理論的に知られている。この現象を実
験的に捉えることも重要な課題である。 
 
２．研究の目的 
上記の背景のもとに，基底一重項磁性体，
スピンダイマー磁性体，擬 2次元強磁性体に
おけるマグノン BEC を詳細に調べ，BEC に
付随するマグノンのスーパーカレントを観
測することが本研究の目的である。以下が具
体的な課題と目的である。 

(1) 磁場誘起磁気秩序相でも六方晶の高い対
称性を有するCsFeBr3でマグノンBECの普遍
性を検証する。 

(2) ダイマー間交換相互作用のフラストレー
ションが完全に近い物質を開拓し，磁場中で
のマグノンの結晶化を観測する。 

(3) K2CuF4等の容易面型異方性を有する 2次
元強磁性体の磁場中相転移の相図を完成し，
擬 2次元マグノン BECの普遍性を検証する。 

(3) マグノンのスーパーカレントを観測する
ための実験を行う。 
 
３．研究の方法 
(1) 新規スピンダイマー磁性体 Ba2MSi2O6Cl2 
(M=Co, Cu, Ni)を合成し，その結晶構造を X
線構造解析で決定した。また，単結晶を用い
た磁化率，強磁場磁化，比熱測定で磁気的基

底状態とダイマー間交換相互作用のフラス
トレーションの強さを推定した。さらに中性
子非弾性散乱実験を行い，磁気励起を調べた。 

(2) S=1の基底一重項磁性体CsFeBr3は磁場を
c軸に加えるとマグノンのBECによる磁場誘
起磁気秩序を起こすが，磁化率と g値が非常
に異方的であるために，磁場中で c軸が磁場
に垂直になるような大きな磁気トルクが発
生する。そのために試料ホルダーの固定が緩
い緩和法による磁場中比熱測定では困難が
生ずる。本研究では，試料ホルダーに異方性
が大きく，かつ絶対値も大きい Van Vleck常
磁性を持つ Ba2CoSi2O6Cl2を 2 個貼り付け，
これに生ずる大きい磁気トルクによって，試
料ホルダーが磁場中で回転しないように工
夫を行った。 

(3) 擬 2 次元強磁性体 K2CuF4 の磁場中相転
移を磁化測定で詳細に調べ，磁気相図を完成
する。この時，試料の形状による反磁場の補
正を正確に行う。 

(4) マグノンのスーパーカレントを観測する
ための実験原理と方法を検討し，試料の性質
に合わせた最良の方法を見出す。その方針の
もとで，装置の設計を行い，スーパーカレン
トを検出実験を行う。 
 
４．研究成果 
(1) Ba2CoSi2O6Cl2におけるマグノンの局在 
本研究で我々はスピンダイマー磁性体

Ba2CoSi2O6Cl2を初めて合成した。結晶構造は
単斜晶系(P21/c)である。構造の特徴は，磁性
イオン Co2+が底面の中心に位置する CoO4Cl
ピラミッドが底面を向かい合わせて配置し，
SiO4 四面体を介して連結していることであ
る。底面を向かい合わせて配置する 2つのピ
ラミッドの Co2+イオンが磁気的にもダイマ
ーをなしていると容易に想像できる。ab面に
平行なダイマー層内の結晶構造は擬 2次元ス
ピンダイマーとして知られている BaCuSi2O6

の構造と類似している。BaCuSi2O6 では，ダ
イマー間の相互作用は ab 面内が支配的で ab
面間の相互作用は無視できる程小さい。した
がって，Ba2CoSi2O6Cl2でも事情は同じと考え
られるので，本系における交換相互作用のネ
ットワークは図 1のように表されると考えら
れる。 

 
図 1：Ba2CoSi2O6Cl2の交換相互作用の模型。 
 
図 2は 1.3 Kで測定したBa2CoSi2O6Cl2の磁
化過程で，Van Vleck常磁性の差し引いたもの



である。測定は東京大学国際強磁場科学研究
施設で行った。測定は 70 Tまでのパルス磁場
を用いて行った。この磁場範囲で全磁化過程
が観測される。磁化の飽和は H//ab の場合に
は，Hs=43 Tで，H//cの場合には Hs=58 Tで
起こる。飽和磁化の値は H//abのときMs=1.93 
B，H//cのときには殆ど 2.0 Bである。図を
見て分かるように，両磁場方向で飽和磁化の
半分の位置にプラトーが明瞭に観測される。
また，M=0と 1/2磁化プラトーの間，および
1/2 磁化プラトーと飽和磁化の間の磁化のス
ロープ領域が極めて小さく，磁化は階段状に
変化する。 
このような磁化過程は，ダイマー間交換相
互作用のフラストレーションが殆ど完全に
近い場合(J11+J22=J12+J21)に起こる。この条件
が成り立つ場合には，ダイマー上に生成され
たマグノンは隣接するダイマー上に移るこ
とはできなくなり，一箇所に完全に局在する。
ダイマー間交換相互作用の磁場に平行な成
分はマグノン間に斥力として作用する。した
がって，磁場中の基底状態は，化学ポテンシ
ャルである磁場とマグノン間の斥力のバラ
ンスで決まる。1/2 磁化プラトーの臨界磁場
までの基底状態は，全てのダイマー上に
singletが配置した状態の直積で表される。臨
界磁場で半数のダイマー上にマグノンが互
いに隣接しないように生成される。これはマ
グノンの結晶化である。磁化は粒子数に対応
するので，このとき 1/2 磁化プラトーが生ず
る。更に磁場を増加すると，次の臨界磁場で
ある飽和磁場で，全てのダイマー上をマグノ
ンが生ずる。このような機構で，磁化過程は
階段状になると考えられる。このようなマグ
ノンの結晶化は BECと対極をなす現象で，重
要な実験例である。 
本研究では Ba2CoSi2O6Cl2 の他に類似の結
晶構造を持つS=1のダイマー系Ba2NiSi2O6Cl2

を合成し，その結晶構造を決定した。そして
磁化測定で Ba2CoSi2O6Cl2 で見られたような
階段状の磁化曲線を観測した。これから
Ba2NiSi2O6Cl2 においてもフラストレーショ
ンが殆ど完全に近い状態が実現しているこ
とが分かった。 

 

図 2：Van Vleck常磁性の補正後の磁化曲線。
破線はダイマー間交換相互作用のフラスト
レーションが完全な場合の理論磁化曲線。 

 

(2) Ba2CuSi2O6Cl2におけるマグノンの BEC 
我々は上記の Ba2CoSi2O6Cl2 と類似の結晶
構造を持つ Ba2CuSi2O6Cl2 を初めて合成し，
その結晶構造を決定した。この物質の磁気モ
デルは図 1と同じであると考えられる。磁化
率の測定から，基底状態がギャップを持つ
singlet 状態であることが確認できる。図 3(a)
は 1.4 Kで測定したH//cとHcの磁化曲線を
g 値で規格化したものである。両者の一致が
非常に良いことから，Ba2CuSi2O6Cl2では磁気
異方性が極めて小さいことが分かる。図から
(g/2)Hc=16 T でギャップが潰れて磁気秩序が
生じ，(g/2)Hs=32 Tで飽和することが分かる。
階段状の Ba2CoSi2O6Cl2 の磁化曲線とは対照
的に，Ba2CuSi2O6Cl2の磁化曲線にはスロープ
が現れる。これはダイマー間相互作用のフラ
ストレーションが弱く，Hcと Hsの間でマグ
ノンの BECが起こると解釈できる。磁化曲線
のスロープ領域は直線ではなく，低次元性を
反映して逆 S字の形をしている。実験で得ら
れた磁化曲線を図 1のモデルに基づき，厳密
体格化で計算した結果が図 3(b)の黒い実線で
ある。得られた交換相互作用は J/kB=28.1K, 
J12/kB=J21/kB=3.9K, J11/kB=J22/kB= 3.9Kである。
理論と実験結果の一致は大変良い。これから，
Ba2CuSi2O6Cl2は2次元性の良い結合スピンダ
イマー系であることが分かる。臨界磁場 Hc

以上の磁場で 2 次元系特有の Berezinskii- 
Kosterlitz-Thouless転移が期待できる。 

 

図 3：1.4 Kで測定した Ba2CuSi2O6Cl2の磁化
過程。(a)は H//cと Hcの磁化曲線を g値で
規格化したもの。(b)は H//cの磁化曲線と厳密
体格化で計算した磁化曲線との比較。 
 
(3) CsFeBr3の磁場誘起磁気秩序と臨界現象 
励起ギャップを持つ singlet状態が基底状態



になる磁性体は磁場中で秩序状態に相転移
を起こす。この相転移は，系の相互作用が磁
場の周りに回転対称性を持つ場合にはマグ
ノンの BECで記述できる。この場合，低温で
の常磁性相と秩序相との相境界は磁場・温度
相図上で H(T)-HcTという冪乗則で表され，
臨界指数は=3/2 になることが示されている。
これまでに TlCuCl3をはじめとして，様々な
スピンギャップ系でこの臨界指数が調べら
れ，おおよそ理論との一致が得られている。
しかし，これまでに調べられた物質では磁場
の周りの回転対称性 O(2)を破る磁気異方性
が存在する為に，その影響が無視できない。
今回実験を行った CsFeBr3は六方晶の結晶構
造を持つ物質で，低温では有効スピン 1で表
されるスピンギャップ系である。このギャッ
プの起源は単イオン異方性である。磁場を c
軸に加えると磁場誘起磁気相転移を起こす。
臨界磁場以上での秩序相の磁気構造も六方
晶の対称性を持つので，磁場の周りの O(2)
対称性の破れは殆んどないと考えられる。し
たがって，マグノン BECの普遍性を確かめる
には適した系である。 
本研究では磁場中磁化測定と比熱測定で

CsFeBr3 の磁気相図を求め，臨界現象の検証
を行った。磁場中比熱測定は緩和法で行った
が，この時に問題になるのが，大きな磁気ト
ルクによる試料ホルダーの回転である。本研
究では，大きくかつ異方的な Van Vleck常磁
性を持つ 2 個の板状の Ba2CoSi2O6Cl2結晶を
図 4 の挿入図のように試料ホルダーにつけ，
これに働く大きな磁気トルクによって，安定
的に CsFeBr3の c 軸が磁場に平行になるよう
にした。 

 
図 4：CsFeBr3の磁場中比熱。矢印は相転移温
度を示す。挿入図は試料ホルダーにつけられ
た 2個の板状の Ba2CoSi2O6Cl2結晶と CsFeBr3

の配置を表す。 
 
以前の報告 [Y. Tanaka et al.: J. Phys. Soc. 

Jpn. 70 (2001) 3068.] では磁気トルクによっ
て試料が回転し，c 軸が磁場と平行ではなく
なったために逐次相転移が起き，比熱に 2つ
のピークが現れた。しかし上述の工夫によっ
て試料の回転が抑制され，図 4に示されたよ
うに，磁場中で単一の相転移を示す単一のピ
ークが明瞭に観測された。実験では希釈冷凍
機を用いて，様々な磁場中で比熱の温度変化

を 0.1 Kまで測定すると共に，温度を固定し
て比熱の磁場依存性も測定し，磁場と相転移
温度の関係を調べた。また，3He冷凍機を用
いて 0.5 Kまでの磁化測定を行い，磁場と相
転移温度の関係を調べた。得られた磁気相図
が図 5(a)である。磁化測定と比熱測定で得ら
れた相転移点は一致していて矛盾はない。図
5(b)は相転移点に関する磁場と温度の両対数
プロットである。ここで T=0 の臨界磁場は
Hc=2.60 Tである。1 K以下の領域の直線フィ
ットから臨界指数が=1.50と求められた。得
られた臨界指数は理論が予言する=3/2 に完
全に一致する。以上のように，我々はマグノ
ン BECの普遍性を検証した。 

 

図 5：(a) CsFeBr3における H//cの磁気相図。
(b) 相転移点に関する磁場と温度の両対数プ
ロット。直線は=1.50, Hc=2.60 Tによるフィ
ットを表す。 
 
(4) 擬 2次元強磁性体のマグノン BEC 
擬 2 次元マグノン BEC の磁場と相転移温
度の関係は上述のように冪乗則で表される
が，指数の値は広い温度範囲で1 であり，
面間相互作用が効いてくる極低温で 3 次元
BEC の=3/2 になることが理論的に予言され
ている。K2CuF4は弱い容易面型異方性をもつ
擬 2次元強磁性体である。磁場を c軸に加え
た状況は Matsubara-Matsuda が格子ボソンの
BEC を理論的に導いたスピン模型と同じで
ある。従って，擬 2次元マグノン BECの普遍
性を検証する格好の物質である。本研究では
磁化測定と比熱測定で磁場と相転移温度の
関係を詳細に調べ，磁気相図を求めた。
K2CuF4は強磁性体であるため，相転移は 3000 
Oeの比較的弱い磁場範囲で起こるので，試料
の形状による反磁場と同程度になる。そのた
め，反磁場の補正を正確に行い，内部磁場に
対する相転移温度を正確に求めた。 



図 6(a)に実験で決定したH//cにおける磁気
相図を示す。磁化の温度変化と磁場変化によ
って求めた相転移点はよく一致している。こ
の図から，広い温度範囲で相転移温度が内部
磁場に対して直線的に変化することがわか
る。図 6(b)の両対数プロットから，指数の値
は=1.01と求まる。以上にように擬 2次マグ
ノン BECの普遍性を実験的に検証した。 

 

図 6：(a) K2CuF4の H//cにおける磁気相図。(b) 
温度と相転移磁場に関する両対数プロット。 
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