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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は顕著な量子効果が期待される幾何学的フラストレート磁性体において、圧力
中で起きる量子相転移を発見することである。我々は高圧力下磁化測定により、非磁性基底状態と励起状態の間に励起
ギャップを有するS=1三角格子反強磁性体CsFeCl3の1.5 GPaまでの磁気相図を決定した。その結果、臨界圧力~0.9 GPa
において非磁性ギャップ状態から磁気秩序状態へと圧力誘起量子相転移が起きることを世界に先駆けて明らかにした。
更に本物質の0.5 Kまでの極低温磁化測定を行い、常圧における磁場誘起磁気相転移が磁気励起マグノンのボース・ア
インシュタイン凝縮として理解できることも明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to find a quantum phase transitin triggered by 
application of pressure in the geometrically frustrated quantum magnet. We have constructed a magnetic 
phase diagram of the S=1 triangular-lattice antiferromagnet CsFeCl3 with gapped ground state, via 
high-pressure magnetization measurements up to 1.5 GPa. It is found that at the critical pressure of ~0.9 
GPa, CsFeCl3 exhibits a pressure-induced quantum phase transition from a nonmagnetic gapped ground state 
to a mangeically ordered state. In additon, we performed the low-temperature magnetization measurement of 
CsFeCl3 down to 0.5 K and revealed that a field-induced magnetic phase transition at ambient pressure can 
be underestood in the context of the Bose-Einstein condensation of magnon quasiparticles.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
磁性イオンが三角形を基本とした結晶配

置をとる反強磁性体では、最近接相互作用の
競合により幾何学的なフラストレーション
が生じ、磁気秩序の形成が抑制される。スピ
ン量子数（S ）1/2 の籠目格子反強磁性体で
は、幾何学的フラストレーションと量子揺ら
ぎが特に顕著に現れるため、基底状態が非磁
性のスピン液体や Valence Bond Solid（VBS）
になることが理論的に提案されている。しか
し S = 1/2 籠目格子反強磁性体の理想的なモ
デル物質の発見には至らず、基底状態に関す
る統一的理解は得られていない。 

少し歪んだ籠目格子を持つ S = 1/2 籠目格
子反強磁性体 Rb2Cu3SnF12は、中性子非弾性散
乱測定により、基底状態が非磁性一重項で最
低励起状態の間に励起ギャップを持つ風車
型 VBS であることが明らかにされた。一方
Cs2Cu3SnF12 は室温で正規籠目格子を持つが、
TN = 24 K 以下で反強磁性秩序を示す。いずれ
も研究代表者の研究室で発見された新物質
であり、大型純良単結晶が得られる数少ない
S = 1/2 籠目格子反強磁性である。最近、様々
な混晶物質(Rb1-xCsx)2Cu3SnF12 の単結晶を育
成し磁気及び比熱測定を行った。その結果、
量子臨界点 xc ≃ 0.53 において、絶対零度に
おける相転移である量子相転移が起きるこ
とが明らかになった。また、x < xcでは基底
状態が valence bond glass 状態となってい
ることを示す結果が得られた[K. Katayama, 
N. Kurita, H. Tanaka, Phys. Rev. B 91, 
214429 (2015)]。 

量子臨界点近傍では、量子揺らぎや熱揺ら
ぎに起因し新奇な秩序相や臨界現象が期待
される。ただし混晶物質の場合、混晶による
交換相互作用の非一様性の効果が量子臨界
点近傍の低エネルギー状態における物理現
象を複雑にする可能性がある。この点、圧力
誘起量子相転移を示す物質であれば、圧力を
外部パラメータとした基底状態の系統的制
御により、化学量論的組成の同一単結晶を用
いた研究を行うことが可能である。しかし、
圧力誘起量子相転移を示す幾何学的フラス
トレート磁性体の報告例は非常に少ないの
が現状である。 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は、幾何学的フラストレート
磁性体の圧力下磁気相図を明らかにし、圧力
誘起量子相転移を発見することである。 

研究開始時は Rb2Cu3SnF12 及び Cs2Cu3SnF12

を対象物質としていたが、いずれの物質も圧
力効果が小さく最高到達圧力でも基底状態
に変化が現れないことが判明した。関連物質
の圧力効果測定も行ったが、同様に圧力誘起
量子相転移の発見には至らなかった。そこで
対象物質を S = 1三角格子反強磁性体CsFeCl3

に切り替えた。 
CsFeCl3 は大きな容易面型の単イオン異方

性により、基底状態が非磁性一重項となり励

起二重項との間に励起ギャップが開いてい
る。磁場を c軸方向に印加すると三角格子反
強磁性体に特徴的な 120°構造の反強磁性秩
序相へと磁場誘起相転移を示すことが分か
っている。 
 
３．研究の方法 

CsFeCl3 の単結試料は垂直ブリッジマン法
を用いて育成を行った。本研究では 1 cm 角
を超える大型の純良単結晶が得られた。 

高圧力下磁化測定は、独自に開発したクラ
ンプ式ピストンシリンダー型圧力発生装置
とSQUID磁束計MPMS-XL装置（Quantum Design
社）を組み合わせて行った。本研究では圧力
中で出現した磁化の異常を圧力誘起磁気秩
序によるものと結論づけたが、その異常が本
質的なものか否かを慎重に検討する必要が
ある。高圧力下測定で特に懸念されるのは、
圧力媒体の固化による非静水圧効果やバッ
クグラウンド（圧力装置の磁化）の影響であ
る。静水圧性に関して、最高到達圧力 1.5 GPa
でも Sn（圧力校正用物質）の超伝導転移の温
度幅に有意な変化が見られないことから、高
い静水圧環境下で測定が行われたと考えら
れる。バックグラウンドに関しては、圧力装
置のみの場合と試料が入った圧力装置の場
合の SQUID 電圧応答を様々な温度・磁場で測
定し、両者の差から CsFeCl3 の磁化の評価を
行った（図 3参照）。 

 

 
 
 
 
 
４．研究成果 
(1)CsFeCl3の極低温磁気相図（常圧） 

CsFeCl3 の常圧における磁場誘起磁気秩序
相に関して、相転移を特徴付ける相境界の磁
場・温度依存性に着目した研究は行われてい
なかった。そこで本物質の極低温磁化測定を
行い、0.5 K までの磁場－温度相図を決定し
た（図 1）。破線は、転移磁場 HN及び転移温度
TN を冪乗則 HN-Hc∝TN

φでフィットして得られ
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図１ 圧力装置、圧力装置＋CsFeCl3、及び
両者の差（CsFeCl3）の SQUID 電圧応答。実
線は理論曲線。 
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た結果である。ゼロ温度での臨界磁場Hc(T=0)
は 3.8 T と見積もられた。挿入図は測定最低
温度（0.5 K）と様々な温度（Tmax）の間で臨
界指数φを評価した結果である。Tmax の減少
に伴いφは減少し1.5に近づいていくことが
判明した。この値はマグノン BEC の理論から
得られるφBEC=1.5 と一致する。今後、更に低
温領域の磁場－温度相図を明らかにするこ
とで、φBEC=1.5 に収束すると期待される。 

本研究により、CsFeCl3における磁場誘起
磁気秩序相転移が磁気励起マグノンのBECと
して理解できることが世界に先駆けて明ら
かになった。 

 
 
 
 
 
(2)CsFeCl3の圧力誘起量子相転移 

本研究では CsFeCl3の 1.5 GPa までの高圧
力下磁化測定を行った。図 3は各圧力におけ
る磁化率の温度依存性である。圧力を印加す
ると、P = 0.88 GPa で低温領域に磁気相転移
による異常が出現し、加圧と共にその転移温
度 TN(0.1 T)は高温側へシフトしていること
が分かる（挿入図）。 

TN(0.1 T)と磁化過程の圧力依存性から得
られた転移磁場 HN(1.8 K)の圧力依存性が図4
である。HNは励起ギャップの大きさに相当す
る。従って、圧力を印加すると励起ギャップ
が小さくなり、臨界圧力 Pc～0.9 GPa 以上で
励起ギャップが消失し、基底状態が磁気秩序
状態へと変化したと考えられる。 

以上より、CsFeCl3では Pc で圧力誘起量子
相転移が起きると結論付けられる。異なる三
つの試料で同様の測定を行い、再現性のある
結果が得られている。 

今後は、CsFeCl3 の圧力誘起秩序相におけ
る磁気構造の決定、及び Higgs モードの探索
が重要な課題となる。Pc近傍の磁気秩序相で
は、異方性項 Dと交換相互作用の競合により
磁気モーメントが縮んだ状態になっている

と考えられる。この場合、秩序変数の振幅振
動モードであるHiggsモードを実験的に観測
できる可能性がある。磁性体における Higgs
モードに関して、モデル物質が不足している
ため現時点で統一的理解は得られていない。 
 
以上の研究成果は田中秀数教授との共同研
究により得られた。現在、論文を投稿中
（arXiv: 1606.00109 参照）である。 
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図４ 磁化測定から決定した CsFeCl3の転移
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の圧力依存性。 
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