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研究成果の概要（和文）：スピン1/2三角格子ハイゼンベルク反強磁性体のモデル物質Ba3CoSb2O9の磁気相図，
磁場中磁気構造及び磁気励起の構造を明らかにした。また，三角格子量子反強磁性体のモデル物質を合成し，結
晶構造を決定し，量子揺らぎに起因する1/3磁化プラトーを観測した。次に，スピン1/2三角格子量子反強磁性体
とイジング的な蜂の巣格子反強磁性体からなる磁性体Ba2CoTeO6の磁気励起を調べ，スピン1/2三角格子ハイゼン
ベルク反強磁性体に普遍的な磁気励起を確立した。続いて，スピン1/2籠目格子反強磁性体Cs2Cu3SnF12の磁気励
起を調べ，スピン1/2籠目格子量子反強磁性体に特徴的な連続励起を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We clarified a magnetic phase diagram, spin structures in magnetic fields, 
and the structure of magnetic excitations in a spin-1/2 triangular-lattice Heisenberg-like 
antiferromagnet Ba3CoSb2O9. We also synthesized several triangular-lattice quantum antiferromagnets.
 We determined their crystal structures and observed quantum magnetization plateaus at 1/3 of the 
saturation magnetization. We investigated magnetic excitations in Ba2CoTeO6 composed of a spin-1/2 
triangular-lattice Heisenberg-like antiferromagnet and an Ising-like antiferromagnet and established
 magnetic excitations universal in the spin-1/2 triangular-lattice Heisenberg antiferromagnet. We 
studied magnetic excitations in a spin-1/2 kagome-lattice antiferromagnet Cs2Cu3SnF12 in detail and 
elucidated the excitation continuum characteristic of the spin-1/2 kagome-lattice Heisenberg 
antiferromagnet.

研究分野： 磁性物理学

キーワード： スピン系　量子相転移　量子相　磁気励起　フラストレーション　量子効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁性体は磁石や変圧器或いは磁気ヘッドのように我々の身の回りで多く用いられている。磁性体の示す性質はミ
クロな磁石である電子のスピンが担っている。本来，スピンは量子力学的性質を強く示すものであるが，殆どの
磁性体の性質はスピンを古典的なベクトルのように考えて理解することができる。本研究では，スピンの量子力
学的性質が強く現れる磁性体を開拓し，これらが低温・強磁場・高圧中で示す顕著な量子現象を観測し，その機
構の解明を行なった。本研究で明らかになった磁性体の量子現象は直ちに実用化には結びつくものではないが，
現在注目されているスピントロニクスや量子計算のデバイスへの応用につながることが期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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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。本来，スピンは
その 3 成分を同時に決定できないという量子力学的性質を持っている。しかし，従来の多くの
磁性体では，磁気構造や磁気励起といった磁気特性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，理解することができる。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理解できないスピン系が量子スピン系或いは量子スピン模型である。 
氷と水の間や強磁性と常磁性の間の相転移で代表されるように，相転移は通常，温度変化に

よって引き起こされる。一方．量子系では相互作用変数の連続的な変化によって，量子相転移
と呼ばれる異なる量子力学的基底状態間の相転移が起こる。量子スピン系での巨視的量子相転
移の典型的な例として，スピン 1/2 の三角格子 Heisenberg 反強磁性体（TLHAF）が磁場中で飽
和磁化の 1/3 に磁化プラトーをもつ現象が知られている[1,2]。しかし，三角格子面間の交換相
互作用や磁気異方性がある場合の磁場中量子相転移は十分に理解されてはいない。また，S=1/2 
TLHAF における磁気励起には，顕著な量子多体効果が現れることが予想されているが，理論的
にも実験的にも確立していることは少なく，解明されていないことが多い。スピン 1/2 の籠目
格子 Heisenberg 反強磁性体（KLHAF）に至っては，基底状態が量子力学的無秩序状態であると
いうコンセンサスのみで，磁気励起については確立していることは殆どない。 
 
２．研究の目的 
上記の研究背景のもとで，三角格子量子反強磁性体，籠目格子量子反強磁性体などの量子ス

ピン系において，量子相転移と顕著な量子多体効果が現れる磁気励起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) S=1/2 TLHAF Ba3CoSb2O9における磁場誘起量子相転移とその磁場角度依存性を精密に測定
し，相図を完成させる。また，磁気励起の構造を決定する。 

(2) S=1/2 TLHAF と Ising 的な蜂の巣格子反強磁性体(HLAF)の 2 つの subsystem からなる磁性体
Ba2CoTeO6の磁気励起を精密に測定し，2 つの subsystem が独立していることを示すと共に，
両 subsystem の磁気励起を解明する。 

(3) S=1/2 KLHAF である A2Cu3SnF12 (A=Cs, Rb)の磁気励起を詳細に観測し，S=1/2 KLHAF に普
遍的な磁気励起の特徴を捉える。 

 
３．研究の方法 
(1) S=1/2 TLHAF Ba3CoSb2O9の純良単結晶を溶融法で育成する。次に東大物性研のパルス強磁

場を用いて Ba3CoSb2O9の磁化測定を行い，量子相転移の検出を行う。また，J-PARC 物質・
生命科学研究施設(MLF)に設置された冷中性子ディスクチョッパー分光器 AMATERAS を
用いて Ba3CoSb2O9の磁気励起を広い運動量とエネルギー範囲で詳細に測定する。 

(2) BaCl2をフラックスにして Ba2CoTeO6の純良単結晶を育成する。次に東北大金研のパルス強
磁場を用いた電子スピン共鳴(ESR)により，Ba2CoTeO6 の磁場中磁気励起を詳細に調べる。
また，J-PARC MLF の AMATERAS を用いた非弾性中性子散乱により，Ba2CoTeO6の磁気励
起を詳細に測定する。フラックス法で得られる Ba2CoTeO6の単結晶は一辺が 3mm 程度の薄
い板状の結晶であるので，非弾性中性子散乱では数百個の単結晶をアルミ板に方位を揃え
て貼り付けた試料を用いる。 

(3) S=1/2 KLHAF Cs2Cu3SnF12とRb2Cu3SnF12の大型単結晶を Ptチューブを用いた溶融法で育成
する。次に J-PARC MLF の 4D-Space Access Neutron Spectrometer 4SEASONS を用いて
Cs2Cu3SnF12と Rb2Cu3SnF12の磁気励起を広い運動量とエネルギー範囲で詳細に測定する。 

 
４．研究成果 
(1) Ba3CoSb2O9における磁場誘起量子相転移と磁気励起 
これまで我々は Ba3CoSb2O9の磁化過程を測定するにあたり，大きなシグナル強度を得るため

に単結晶試料をいくつも積層していた。しかし，結晶方位にばらつきが生ずるために，相転移
に伴う磁化の異常が鈍ってしまう欠点があった。本研究では Ba3CoSb2O9における磁場誘起量子
相転移を精密に測定すべく，１個の単結晶を用いて磁化測定を行った[3]。図 1 は磁場 H が ab
面と c 軸に平行な場合の磁化曲線とその磁場微分 dM/dH である。以前の結果[4]と比べると，相
転移磁場での磁化 M と dM/dH の異常が鋭くなっていることが分かる。今回，新たに分かった
ことは，H//c の場合に幅の狭い磁化プラトーが現れること及び 22T 付近に低磁場 coplanar 相か
ら高磁場 coplanar 相への相転移が起こることである。この高磁場相転移は面間の反強磁性交換



相互作用と量子揺らぎによって起こることが知られている[5]。図 1 の実線と波線は cluster 
mean-field 法による計算結果である。実験と理論の一致は良い。我々はまた磁場と c 軸の角度
を変化させて磁化測定を行い，磁場誘起量子相転移の磁場角度依存性を表す相図を得た[3]。 

 

図 1：Ba3CoSb2O9における磁化曲線とその磁場微分。(a)と(b)は磁場 H が ab 面と c 軸に平行な
場合。黒い実線と破線は cluster mean-field 法による計算結果[3]。 
 

S=1/2 TLHAF の基底状態は理論と実験の両面から理解が進んでいるが，磁気励起についての理
解は進んでいない。単一マグノン励起についてもコンセンサスは限定的で，連続励起に関しては，理
論的コンセンサスはない [6-8]。我々は Ba3CoSb2O9の中性子非弾性散乱実験を行った[9]。その結果，
明瞭な磁気励起のスペクトルが観測され，連続励起を含めた磁気励起の全体像が明らかになった。 

 

図 2(a)と(b)は(c)に示された逆格子空間の対称性の高い方向 Q=(H, H)に沿って波数ベクトルを変
化させたときの励起スペクトルである。測定温度は 1.0 Kである。励起強度は良い 2次元性を考慮して
c*方向の波数 Lに関して積分してある。励起スペクトルの特徴は 3段のエネルギー構造をもつことであ
る。一番エネルギーが低い 1 段目は単一マグノン励起で，K 点から立ち上がる 2 本のブランチからな
っている。2段目と 3段目は強度に分散がある連続励起である。この磁気励起スペクトルの構造はこれ
までの理論とは大きく異なっている。図 2の実線は磁化過程と ESRによる集団励起モードの解析で得
られた J=1.60 meV，J/J=0.046 [4]を用いて線形スピン波理論で計算した分散関係である。K点近傍
では分散の下限は線形スピン波理論の結果とよく一致しているが，波数ベクトルが K点から離れると，
励起エネルギーが急速に線形スピン波理論の結果よりも低くなる事がわかる。この結果は理論の予測
一致している[6]。2 本の単一マグノンのブランチは M 点で共に極小を示す。この分散関係の M 点で
の極小は理論でも予測されていて，roton-like minimum と呼ばれている[6]。この roton-like minimum
は，resonating valence bond (RVB)状態に特徴的なスピン 1/2の分数スピン励起 spinonの束縛状態で
あると解釈されている[6]。ただし，理論では低エネルギーのブランチのみが M 点で極小になるが，実
験では 2 本のブランチが共に極小を示す。Ba3CoSb2O9で観測された高エネルギーまで続く強い連続
励起は従来のマグノン励起とは異なる分数スピン励起に起因していると考えられる。最近， spinon 励
起に基づく理論[10-12]や tensor network法による数値的な解析[13]が発表されている。 

(2) 2 つの subsystem からなる Ba2CoTeO6の磁気励起 

図 2：(a), (b) Q=(H, H)に沿った Ba3CoSb2O9の励起スペ
クトル。入射中性子のエネルギーEi はそれぞれ 3.14, 
7.74 meV。散乱強度は c*方向の波数 Lに関して積分し
てある。白い実線は J=1.60 meV，J/J=0.046 を用いた
線形スピン波理論の計算結果。(c)は Ba3CoSb2O9 の 2
次元逆格子空間。 



この系は S=1/2 TLHAF である subsystem A と次近接，次々近接相互作用のある Ising 的 HLAF
である subsystem B からなる。これまでの磁化測定と ESR 測定[14]から，両 subsystem は結合が
弱いことが分かっている。TN1=12.0 K で subsystem B が磁気秩序を起こし，TN2=3.0 K で subsystem 
A が磁気秩序を起こす[14]。図 3(a)と(b)は TN2より十分低い T=0.3 K で測定した Q=(1/2-K, 1/2+K)
と(H, H)に沿った励起スペクトルである[15]。励起エネルギーが 5 meV 以下のスペクトルが S=1/2 
TLHAF である subsystem A からの励起で，5 meV以上のスペクトルが Ising 的 HLAF ある subsystem 
B から励起である。TN2より高い 6 K では subsystem A からの励起スペクトルはぼやけて不鮮明
になるが，subsystem B から励起スペクトルは T=0.3 K のスペクトルと変わらず鮮明である。こ
の結果から subsystem A と B が殆ど独立であることが確認できる。図 3(a)と(b)の実線は Ising 性
の強い J1-J2-J3 XXZ 模型に基づく線形スピン波理論の計算結果である。用いたパラメーターは
J1 = 2.94, J2 = 2.37, J3 = 0.328 で XY 成分の割合は =0.15 である[15]。 

 

図 3：(a)と(b) Q=(1/2-K, 1/2+K)と(H, H)に沿った Ba2CoTeO6の励起スペクトル。入射中性子のエネ
ルギーEiは9.7 meV。散乱強度は c*方向の波数Lに関して積分してある。実線は Ising的 J1-J2-J3 XXZ
模型に基づく線形スピン波理論の計算結果。(c) Ei=3.6 meVで測定した Q = (H, H)に沿った励起スペ
クトル。白い実線は J = 1.85 meV，J/J = 0.040 を用いた線形スピン波理論の計算結果[13]。 

図3(c)はEi = 3.6 meVで測定したQ = (H, H)に沿った励起スペクトルである。実線は線形スピン波理
論による計算結果である。このスペクトルは励起エネルギーを交換相互作用 Jで規格化すると，図 2(a)
に示された Ba3CoSb2O9の励起スペクトルと殆ど同じである。Ba2CoTeO6では M 点近傍の強度が小さ
いが，2つの roton-like minimumは明瞭に観測されている。これらの結果から図 2 と図 3(c)に示された
励起スペクトルは S=1/2 TLHAF に普遍的なものであると結論できる。 

(3) Cs2Cu3SnF12の磁気励起 
以前の研究[16,17]から，Cs2Cu3SnF12における交換相互作用は J = 20.7 meV であり，TN = 20 K

以下の磁気秩序相の構造は chirality が正の q = 0 構造であることが分かっている。この磁気秩序
は Dベクトルが大きな c 軸成分をもつ Dzyaloshinskii-Moriya (DM)相互作用によって引き起こさ
れると考えられる。また，Cs2Cu3SnF12は Tt = 185 K で構造相転移を起こすが，Tt以下の温度で
の結晶構造解析から低温での籠目格子は一様な籠目格子に近いことも分かっている[18]。本物
質の磁気励起は以前に 3 軸分光器を用いて測定が行われ[17]，単一マグノン励起のエネルギー
が低エネルギー側に大きく再規格化されることが観測されている。しかし，高エネルギーの単
一マグノン励起や連続励起の測定は行われていなかった。 
図 4(a)と(b)は Ei = 30.0 meV と 17.9 meV で測定した Cs2Cu3SnF12の Q = (1/2K, 1/2+K) （図

4(c)の青い線）に沿った励起スペクトルである。’点から立ち上がる単一マグノン励起と 810 meVのエ
ネルギー範囲にある弱い分散をもつ単一マグノン励起が明瞭に見られる。’点付近では４つの単一マ
グノン励起がある。部分格子は３つであるので，スピン波理論では３つの横モードしか導出されない。
S=1/2 TLHAFの spinon励起に基づく理論を参考にすると，11 meV以下の３つのモードが横モードで，
13 meV付近のモードが縦モードと推測される。実線は J=12.8 meV, J’=0.043J, D|| = 0.18J, D = 
0.062J を用いて線形スピン波理論で計算した分散関係である。ここで J’は次近接相互作用で，
D||と Dは DM 相互作用の D ベクトルの c 軸成分と c 軸に垂直な成分である。J の値が磁化率で
求めた 20.7 meV の 60%にしかなっていない。これより，以前の研究[17]で観測された励起エネ
ルギーの低エネルギー側への大きな再規格化が確認できる。Zone boundary 付近ではスピン波理
論で予想される 15 meV 程度の高エネルギーの単一マグノン励起は観測されなかった。これは
マグノンモードの崩壊によると推測される。図 5(a)(d)は散乱強度を一定エネルギーでスライ
スした強度マップである。単一マグノン励起が観測される15 meV以下のエネルギー領域では，
単一マグノン励起を反映して Brillouin zone (BZ)内で明瞭な構造が見られる。一方，20 meV 以



上の連続励起の領域では BZ 内で強度分布が殆どないことが分かる。図 5(e)と(f)から分かるよ
うに，この連続励起の上端は約 50 meV (( 2.5J)である。この上端の値は spinon 励起を fermion
で扱う理論[19,20]と一致している。また，下端は Ei = 11.2 meV の実験から約 0.3 meV ( 0.15J)
であることが分かった。したがって，殆ど構造のない連続励起が 0.15J < E < 2.5J の範囲に存在
することが分かる。この構造のない連続励起は S=1/2 KLHAF に普遍的な磁気励起と考えられる。 

 

図 4：(a), (b) Ei=30.0 meV と 17.9 meV で測定した Cs2Cu3SnF12の Q = (1/2K, 1/2+K) に沿った
励起スペクトル。ここで，散乱強度は 2 次元性の良いことを確認し，c*方向の波数 L に関して積分して
ある。(c) Cs2Cu3SnF12の 2次元逆格子空間。実線は線形スピン波理論。 

 

図 5：(a)(d) 散乱強度を一定エネルギーでスライスし，2次元逆格子空間上に表した強度マップ。
(e)と(f) Q = (0, 1)と(1/2, 1/2)における強度のエネルギー依存性。 
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