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研究成果の概要（和文）：研究目標は、スピン間に働く交換相互作用の値を、汎用的に、簡便に、正確に決定す
る方法の確立である。Cu3(P2O6OD)2の6T、1.6KでのCu1とCu2サイトの磁場誘起磁気モーメントの値を0.43と0.
013muBと評価した。この結果はこの物質のスピン模型（スピン1/2の3倍周期鎖）で予想される結果と一致する。
Ni2V2O7の10T、1.9KでのNi1とNi2サイトの磁場誘起磁気モーメントを0.3と1.9muBと評価した。この結果はこの
物質のスピン模型（スピン1のダイマー・モノマー模型）で予想される結果と一致する。また、K2Cu3O(SO4)3と
YbCo2も中性子回折を利用して研究した。

研究成果の概要（英文）：The research goal is to establish the method to evaluate values of exchange 
interactions between spins universally, simply, accurately. We evaluated field-induced magnetic 
moments at Cu1 and Cu2 sites to be 0.43 and 0.013 muB, respectively, for Cu3(P2O6OD)2 at 6 T and 1.6
 K. This result is consistent with the result expected in the spin model of this compound (spin-1/2 
trimerized chain). We evaluated field-induced magnetic moments at Ni1 and Ni2 sites to be 0.3 and 1.
9 muB, respectively, for Ni2V2O7 at 10 T and 1.9 K. This result is consistent with the result 
expected in the spin model of this compound (dimer-monomer model). We also studied magnetism of 
K2Cu3O(SO4)3 and YbCo2 using neutron diffraction.

研究分野：磁性

キーワード： 磁場中の中性子回折　磁場誘起磁気モーメント　スピン　交換相互作用　常磁性状態

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スピン、電荷、軌道などの効果が絡み合った強相関系物質が次世代デバイスの材料物質である。スピンに関する
部分では、スピン間に働く交換相互作用（スピンを互いに逆向きにする反強磁性相互作用など）の値を把握する
ことが重要である。よって、交換相互作用の値を、汎用的に（色々な物質に適用できる）、簡便に、正確に決定
する方法の確立が重要となっている。本研究で、磁場中の中性子回折を用いて、磁性イオンサイト毎の磁化を評
価し、交換相互作用の値の決定に利用できることを示すことができた。今後、強相関系物質を用いたデバイスの
開発に役立つことが期待される。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
現在の科学技術はシリコンなどの半導体によって支えられている。半導体の性質を決め
るのは 1 電子バンド構造で、電子相関は特に考えなくてもよい。次世代では、スピン、電
荷、軌道などの効果が絡み合った強相関系物質が重要となってくる。デバイスなどに使用す
る強相関系物質の選定において、スピンに関する部分では、スピン間に働く交換相互作用
（スピンを互いに逆向きにする反強磁性相互作用など）の値を把握することが重要である。
磁性は主として交換相互作用の値で決まるからである。よって、交換相互作用の値を、汎用
的に（色々な物質に適用できる）、簡便に、正確に決定する方法の確立が重要となっている。 
交換相互作用の値を最も正確に決められる方法は、中性子非弾性散乱で磁気励起を測定
し、予想されるモデル（交換相互作用などによって形成されるスピン系）の計算結果と比較
することで、交換相互作用の値を決めるという方法である。しかしながら、大きな単結晶（よ
って物質が限定される）と充分な中性子のビームタイムが必要なので、汎用性と簡便性に欠
ける。よって、通常の方法では、磁化や比熱などを測定し、計算結果と比較することで、交
換相互作用の値を決める。しかしながら、スピンを持つ磁性イオンサイトと交換相互作用が
複数種類ある場合、交換相互作用の値が一意に決まらない可能性があるという弱点がある。
例えば、ダイアモンド鎖物質Cu3(CO3)2(OH)2では、実験結果を説明できる交換相互作用の
値の組み合わせが複数報告されている。以下の理由から、磁性イオンサイト毎のスピンの値
（量子力学におけるスピンの期待値）が分かれば、その弱点を補うことができる。反強磁性
相互作用（スピンを互いに逆向きにするような相互作用）を感じているスピンの値は小さい。
一方、孤立している、もしくは、強磁性相互作用（スピンを同じ向きにするような相互作用）
を感じているスピンの値は大きい。よって、サイト毎のスピンの値は、交換相互作用の値を
決めるための有用な情報となる。磁気秩序が起これば、中性子回折を利用して、秩序化した
磁気モーメントの配列状況（磁気構造）を調べることで、スピンの値を得ることができる。
一方、磁気秩序がない常磁性状態では、この方法は使えない。核磁気共鳴を使えば、サイト
毎の情報は得られるが、簡便な方法とは言えない。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、磁場中の中性子回折を利
用して、汎用性があり、簡便で、通常の方法
よりも正確に交換相互作用の値を決定する
方法を確立することである。 
常磁性状態に磁場を印加すると、図１の矢
印（M1とM2）のように磁場誘起磁気モーメ
ントが現れ、中性子回折実験において、磁気
ブラッグピーク（磁気反射）を作る。磁気反
射を定量評価することで、サイト毎の磁場誘
起磁気モーメントの値が分かる。その値はスピンの値に比例するので、交換相互作用の符号
や大小を推定できる。その推定を踏まえた上で、磁化や比熱などの実験結果と計算結果を比
較すれば、より正確に交換相互作用の値を決定出来る。 

 
図１ Cu3(P2O6OD)2 のスピン系と期待さ
れる磁場誘起モーメント（M1とM2）。 
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本方法は、粉末試料にも適用可能である。粉末しか得られない物質が多いので汎用性があ
ると言える。磁場誘起磁気モーメントは磁場に平行で、その値は磁場に比例し、磁気異方性
が強く無い場合、粉末か単結晶かといった試料形状にあまり依存しない。一方、粉末には以
下の 2つの利点がある。①粉末では、一度に色々な指数の反射が調べられるのに対して、単
結晶では、調べたい指数に応じて単結晶の向きを変える必要がある。②磁場誘起磁気モーメ
ントの作る磁気反射は、結晶構造が作る核反射と同じ位置に現れるので、ゼロ磁場と有限磁
場での強度の差として、磁気反射の強度を得る。粉末の方が、核反射が小さいので、より正
確に磁気反射の強度を得ることができる。 
磁気秩序がある物質の秩序化した磁気モーメントの値を粉末試料で決める場合よりも、
より小さな磁気モーメントの値を本方法では決めることができる。中性子の散乱ベクトル
に垂直な磁気モーメントの成分が磁気中性子散乱に寄与する（磁気モーメントが大きくて
も、散乱ベクトルと平行であれば、磁気反射に寄与できない）。粉末試料では、秩序化した
磁気モーメントは様々な方向を向いている。一方、本方法では、磁場は中性子の散乱ベクト
ルに対して垂直に印加するので、磁場誘起磁気モーメントは、散乱ベクトルと常に垂直にな
る。よって、本方法の方が、より強い磁気反射が得られ、より小さな磁気モーメントが評価
できる。0.1 B以上の磁場誘起磁気モーメントの値を決定出来るという計算結果を得ている。 
交換相互作用の値の決定に磁場中の中性子回折を利用した研究例は無い。本研究によっ
て、交換相互作用の値を、汎用的に、簡便に、正確に決定する方法の確立が期待できる。よ
って、本研究の成果は磁性研究の発展に重要なマイルストーンになる。また、デバイスなど
に使用する強相関系物質の選定においても貢献できる。本研究をきっかけに、磁場中の中性
子回折を利用した研究の需要は広がるだろう。 
 
３．研究の方法 
Cu3(P2O6OD)2は液相反応法で、Ni2V2O7とK2Cu3O(SO4)3は固相反応法で、YbCo2はア
ーク溶融法で作製した。中性子回折実験は、スイス Paul Scherrer Institut (PSI)の DMCと
HRPT、オーストラリアAustralian Nuclear Science and Technology Organisation (ANSTO)
のWOMBATと SIKA、米国のOak Ridge National Laboratory (ORNL)の CTAXを用いて
行った。 
 
４．研究成果 
(1) Cu3(P2O6OD)2 
交換相互作用の値が分かっているCu3(P2O6OD)2を用いて実証実験を行った[1]。図 1に
示すようにスピンを持つ 2種類のCuサイトがあり、…-Cu1-Cu2-Cu2-…という配列の 1次
元スピン系（3 倍周期鎖）が形成されている。磁化[2]と中性子非弾性散乱[3]の結果から、
2つの Cu2間の交換相互作用（J1）の値は 111 K、Cu1 と Cu2 間の交換相互作用（J2）の値
は 30 K と評価されている。反強磁性の J1相互作用が強いので、Cu2 サイトの磁場誘起モー
メントの値は小さく、Cu1 サイトの磁場誘起モーメントの値は大きいと予測される。粉末
試料に対して、磁場中の中性子回折実験を行い、予測通りの結果が得られた（図２）。 
(2) Ni2V2O7 



Ni2V2O7では、TN1 = 6.7 K と TN2 = 5.7 K
で磁気転移が起こるが[4]、磁気構造は分か
っていない。2 K では 8 から 30 T の間で
1/2 量子磁化プラトー（一種の常磁性状態）
が見られる[4,5]。2 種類のNi2+サイト（Ni1
と Ni2）が存在する（図３）。スピンの値は
1である。3種類の短いNi-Ni 対が存在し、
それらの交換相互作用を J1, J2, J3.と表すこ
とにする。交換相互作用の値については幾
つかの報告例があるが、J1 = 1.0 K, J2 = -6.3 
K, J3 = 78.5 K が最も確からしい[6]。最も
強い J3相互作用でNi1-Ni1 の反強磁性ダイ
マーが形成され、J1と J2相互作用でダイマ
ーとNi2 モノマーが弱く結合していると考
えられる（ダイマー・モノマー模型）。中性
子回折測定を行った。ゼロ磁場では非整合
な磁気構造が現れる[7]。TN1と TN2の間の
6.0K ではNi2 モーメントのみが秩序化し、
モーメントが b に平行なスピン波構造とな
る。2.3KではNi1 と Ni2 モーメントがとも
に秩序化し、モーメントが ab面内のサイク
ロイド構造となる。Ni1 と Ni2 モーメント
の大きさは、それぞれ 1.62 と 2.50 Bで、
Ni1において短縮が見られる。10 TでのNi1
と Ni2 の磁場誘起磁気モーメントはそれぞ
れ、0.3 と 1.9 Bで、
Ni1 では小さい（図
４）。以上の結果はダ
イマー・モノマー模型
で期待される結果と
一致する。スピン・ネ
マティック相が現れ
ると考えられている6
から 8 Tで、磁気秩序
の存在を示す磁気反
射が見られたので、ス
ピン・ネマティック相
は無いと考えられる。 
(3) K2Cu3O(SO4)3 
新規の量子スピン系を持つと期待されている K2Cu3O(SO4)3の中性子回折実験も行った。
先行研究では、低温でも磁気秩序が無いと報告されていたが、実際は磁気秩序が存在するこ

 
図２ (a) Cu3(P2O6OD)2の 6 T における
1.6 K と 20 K の中性子回折パターンの差。
M1 = 0.43 B、M2 = 0.013 Bの場合の計
算結果を青線で示す。(b) 6 T、20 K の中
性子回折パターン。指数の付いていない反
射は他相の反射。差を取ることで、これら
の反射は消えるので、(a)で見られる反射
は有意である。 

 
図３ Ni2V2O7のスピン系。 
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図４ (a)-(e) Ni2V2O7の 10 T&1.9 K の中性子回折パターンと 0 
T&10 K のパターンとの差。M1 = 0.3 B、M2 = 1.9 B場合の計算
結果を赤線で示す。(f)磁場誘起モーメントの模式図。 
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とが分かった。その磁気構造を決めた（図５）[8]。 
(4) YbCo2 
YbCo2の磁場中の中性子回折実験を行った。他の
RCo2（Rは磁性希土類元素）とは異なり、ゼロ磁場
では 1.8Kまでに磁気転移は現れない。一方、磁場
印加によって磁気転移が現れ、磁場の増加に伴い、
転移温度は上昇する（9T の磁場で 5.4K）。ゼロ磁
場では近藤相互作用が支配的で非磁性的なのに対
して、有限磁場では遍歴電子磁性が現れると考えら
れる。このような二重性は f-d 電子系では極めて稀である。我々は磁場中で Yb と Co の両
方が磁気秩序を示すことを確認した。また、磁場誘起モーメントの値も評価した。 
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図５ K2Cu3O(SO4)3の磁気構造。 
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