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研究成果の概要（和文）：近年マグノン・スピノン・トリプロン等に代表される磁気準粒子がスピン流運搬の観
点から再び脚光を浴びている。本研究ではこれら磁気準粒子の分散関係の効率的な測定を可能にするため、米国
ブルックヘブン国立研究所および米国オークリッジ国立研究所の研究者と共同で高効率マルチアナライザー分光
法の原理検証を行い、その実証に成功した。また、実際に種々の磁性体の磁気励起等を測定することによりマグ
ノンやスピノン励起における非対称磁気分散の起源解明や種々の新物質に対する磁気相互作用決定等に成功し
た。

研究成果の概要（英文）：Recently, magnetic quasiparticles, such as magnons, spinons, and triplons, 
attracts renewed interest owing to its potential for the spin current transport.   It is, hence, 
long desired to establish high efficiency neutron inelastic scattering method to accelerate magnetic
 quasiparticle research.  In this study, we have succeeded in demonstrating the principle of 
high-efficiency multi-analyzer spectroscopy in collaboration with researchers at Brookhaven National
 Laboratory and Oak Ridge National Laboratory in the U.S.,  We have also succeeded in clarifying the
 origin of asymmetric dispersion relations of the magnon and spinon excitations and in determining 
magnetic interactions in various new materials by actually measuring their magnetic excitations.

研究分野：磁性・中性子散乱

キーワード： 冷中性子分光　マルチアナライザー　磁性準粒子　非相反性　トポロジカル保護
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の最も大きな成果は高効率マルチアナライザー分光法の原理実証に成功したことである。中性子非弾性散
乱は磁性体の磁気励起分散のみならず、種々の凝縮系物質の性質解明に非常に重要なツールであるが、これまで
世界的に見ても実験が限られた施設でしか行えず、また、これに関連してビームタイムが慢性的に不足している
状況が続いており、研究進展への大きな制約となってきた。本研究で提案するマルチアナライザー分光法はこの
ような状況を改善すると考えられるためその意義は大きい。また、本研究で明らかになった種々の磁気準粒子分
散はスピン流運搬の観点からは重要な情報であり将来の応用に向けた基礎的な知見としての意義は大きい。

※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 
 マグノン・スピノン・トリプロン等に代表される磁性体中の協力的（集団的）磁気励起（磁気
準粒子）は古くから研究が続けられてきたが、近年それらがスピン量子を運搬するという事実が
再認識され、新たな側面から注目を集めている。本研究を開始した 2019 年頃においては、我々
を含む複数のグループがマグノンの非相反伝播やトポロジカルトリプロンの端状態形成等を報
告するなど、マグノン・スピノン・トリプロン等によるスピン流運搬に関する基礎的な知見が蓄
積され始めた時期であった。他方、実際にこれらの磁気準粒子のスピン流運搬利用を考えた場合、
磁気準粒子伝播の制御や散逸からの保護を実現する必要があるが、これらに関して有効な手立
てが模索されていた段階でもあった。磁気準粒子研究においては磁気励起の空間・時間（もしく
は波数・エネルギー）構造を詳細に調べる必要がある。このような研究を可能にする唯一無二の
実験手法が中性子非弾性散乱であるが、本手法においては世界的にみても実験可能な施設が限
られること、また関連して実験機会（ビームタイム）が慢性的に不足しているという二つの大き
な制限があった。このような制限のもと、より効率的に磁気準粒子研究を展開するためには広い
波数・エネルギー空間中の励起モード分散を効率的に短時間で測定可能な新しい実験手法の開
発が強く望まれていた。このような実験手法として、サンプルからの散乱中性子を多くのアナラ
イザーおよび検出器で同時に検出する、いわゆるマルチアナライザー法が提案され、世界的には
いくつかの施設でマルチアナライザー分光法が実現されていた。しかしながら、従来のマルチア
ナライザー法には種々の問題点があり、さらなる研究開発の必要性が認識されていた。加えて、
2019 年頃においては国内の主要な中性子実験施設の一つである研究用原子炉 JRR-3 が東日本
大震災に起因する停止を余儀なくされており、実験手法開発に関しては国際協力のもと海外研
究者・施設と共同で開発研究を行うことが最良の方針であると考えられた。このような背景から、
磁気準粒子研究および中性子非弾性散乱法開発研究をオークリッジ国立研究所(ORNL)およびブ
ルックヘブン国立研究所(BNL)の研究者グループと共同で行う本研究計画を提案した。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は新世代マルチアナライザー分光法の開発、および磁気準粒子の伝播制御の学
理構築である。 
 新世代マルチアナライザー分光法開発に関しては、過去に実現されている MACS (Multi-Axis 
Crystal Spectrometer, 米国標準技術研究所 ) 法や  CAMEA (Continuous Angle Multiple Energy 
Analysis; ポールシェラー研究所) 法、さらには本研究の共同研究者である Zaliznyak 博士(BNL)
らの提唱する IRIS  (Inverse Rowland Inelastic Spectrometer) 法等の原理検証と数値シミュレーシ
ョンによる性能比較を行う。その上で、本研究の目的に最適と判断された分光法の試験機を製作
し実際に性能評価を行うことで原理実証を行う。これにより将来の本格実用機製作に向けた技
術基盤を確立する。 
 磁気準粒子の伝播制御学理構築に関しては、これまで研究代表者のグループで研究が進んで
きた非相反マグノン物質 a-Cu2V2O7 の電場下でのマグノン伝播制御や、量子磁性体におけるス
ピノン非相反伝播をもたらすスピノン分散形状の発見を目的とした。さらに磁気準粒子伝播制
御により適した物質を探索する目的で、2 次元量子反強磁性ダイマー系、強磁性籠目格子系等の
新物質探索を行うことも目的とした。 
 
３．研究の方法 
 上述の第一の目的を達成するため、本研究では以下の手法を用いた。 
(1) マルチアナライザー分光法の数値シミュレーションによる性能評価と分光法決定 
数値的な手法 (McStas を用いた中性子レイトレーシング等)を用いて種々のマルチアナライザ
ー法の性能評価を行う。さらに、数値的に得られた効率化係数、工学成立性および中性子バック
グラウンド等の経験的な見積もりより実証機製作における分光手法を決定する。 
(2) 実証機製作と性能評価 
中性子非弾性散乱の性能向上に最も重要なアナライザーコンポーネントを中心とした実証機の
製作を行う。さらに、実証機の性能を実際の中性子を用いて評価する。 
 
 上述の第二の目的を達成するため、本研究では以下の手法を用いた。 
(3) a-Cu2V2O7および関連物質のマグノン分散測定と電場制御可能性探索 
b 型結晶構造を有する b-(Zn,Cu)V2O7 に関して中性子非弾性散乱を用いてマグノン分散をしら
べる。また、単結晶 a-Cu2V2O7 試料の交流電場誘起磁化の周波数依存性測定を行うことで磁気
揺動と励起電場の関連を調べる。 
(4) 量子磁性体におけるスピノン分散シフト探索 
スピノン励起が期待される S = 1/2 異方的三角格子物質 Ca3ReO5Cl2 の磁気励起を測定しスピ
ノン分散を詳細に調べる。 
(5) 磁気準粒子伝播制御に適した新物質開発 



種々の量子磁性体を合成し、その基礎物性測定と中性子非弾性散乱スペクトル測定から磁気準
粒子分散制御可能性を明らかにする。 
 
４．研究成果 
(1) マルチアナライザー分光法の数値シミュレーションによる性能評価と分光法決定 
 最初に McStas ソフトウェアを使用した中性子レイトレーシング法による分光法の性能評価
を行った。シミュレーションは多岐にわたる幾何学的条件に対して行ったが、代表的な結果とし
て本研究で採用した IRIS 法にたいして予想される検出強度およびエネルギー分解能の評価結
果を図 1 に示す。シミュレーションは Ef = 3.7 meV の条件であり、アナライザーカバー角度範
囲としては 45 度 〜 90 度を想定している。検出強度に関してはサンプル位置に仮想的な粉末
試料を置き、そこからのブラッグ散乱の積分強度を散乱角度の関数として見積もった。他方、エ
ネルギー分解能に関してはサンプル位置にバナジウム（非干渉性弾性散乱体）を置くことでエネ
ルギー分解能の散乱角依存性を見積もった。詳細には立ち入らないが、これらの数値シミュレー
ション結果から IRIS 法に対して適当な分光器パラメータを決定することで過去のマルチアナ
ライザー法と同等以上の効率、十分に低いバックグランド、さらに工学的に十分な製作可能性が
達成できることが明らかとなった。そこで、本研究では IRIS 法を用いたマルチアナライザー法
を研究の主軸と設定することを決定した。 
 

 
 
 
 
 
(2) 実証機製作と性能評価 
 工学的な成立可能性も
十分に確認されたため、実
証機の製作を行った。本計
画ではフルサイズのマル
チアナライザー分光器を
製作することは目標とせ
ず、あくまで分光法の原理
検証と有効性の実証する
ための実証機の製作が目
標である。そこで、アナラ
イザーコンポーネントの
設計製作を中心に行い、こ
れに現有のエレクトロニ
クスや検出系・遮蔽体等を
組み合わせることで実証
実験を行った。なお、本研
究計画はコロナ感染症
拡大の時期と全く重な
ってしまったため外国
渡航の目処が立たない
状況で研究を進めざるを得なかった。そこで、BNL の Zaliznyak 博士とオンラインで連絡を取
り合いながら設計製作評価を進めた（なお、コロナ禍終了後 Zaliznyak 博士とは日米双方で実際
に共同研究を行った。）。図 2 にシミュレーションから提案されたフルサイズのマルチアナライ
ザー分光器の概念設計図、および本研究計画で作成したアナライザーコンポーネントの一部を

図 1: IRIS 法を仮定したマルチアナライザー分光法の数値シミュレーション結果。（左）仮想粉末試料から
想定されるブラッグ反射積分強度の散乱角度依存性。（右）仮想バナジウム（非干渉性弾性散乱体）試料か

ら想定されるエネルギー分解能の散乱角度依存性。 

(a)
(b)

(c)

(d)

図2: (a) IRIS 法を採用したマルチアナライザー分光法の概念図と(b-d)本研
究で作成したアナライザーコンポーネントの評価結果。 



示す。アナライザーは中性子に対して高い反射率を有
するパイロリティックグラファイトを縦方向に湾曲し
て配置することで高効率な縦集光配置とした。また、ア
ナライザー結晶は逆ローランド配置とすることで IRIS 
法の原理に忠実な設計となっている。図 2(b)には一つの
アナライザーコンポーネントの評価結果であり、多数
のパイロリティックグラファイト結晶を並べる設計で
はあるものの十分に小さなモザイク角を実現している
ことがわかり、アナライザーコンポーネントの性能が
確認された。このようなアナライザーコンポーネント
を複数作成し、配置角度を変更しながら実際にエネル
ギースペクトルを測定することで、エネルギー分解能
や散乱強度を評価した。図 3 に典型的なエネルギー分
解能測定結果を示す。これらの結果から、IRIS 法によ
るマルチアナライザー分光法が高効率低エネルギー非
弾性散乱分光法として非常に有効であることが確認された。 
 
(3) a-Cu2V2O7および関連物質のマグノン分散測定と電場制御可能性探索 
 我々のこれまでの研究により a-Cu2V2O7 において興味深いマグノン分散が見出されている。
そこで、関連する物質群のマグノン分散を測定することにより、さらなる物質例を見出すことを
試みた。代表的な成果として、Zn をドープすることで b 型結晶構造となる b-(Zn,Cu)V2O7 のマ
グノン測定結果を図 4 に示す。本物質は a-Cu2V2O7 とは対照的に空間反転対称性を有する物質
であり、その観点から空間反転対称を有さない a-Cu2V2O7 との比較に興味が持たれた。図から
非常に明瞭なマグノン分散が観測されていることがわかる。詳細な解析からこの物質が興味深
い 2次元スピンネットワークを有することが明らかとなった。一方で、a-Cu2V2O7におけるマグ
ノン分散の大きな特徴であったゾーン中心からのシフトは b-(Zn,Cu)V2O7では見られず、反転対
称性の存在とマグノン分散シフトの関係が明確となった。また、a-Cu2V2O7に関しては外部電場
と磁性の関連をさらに詳細に理解するため、交流電場誘起磁化の精密測定を行ってきたが、図
3(b)に示す通り交流電場励起かで磁気転移温度 TN  = 33.4 K 近傍でのみ観測される非常に遅い
磁気揺動を観測した。この遅い磁気揺動は電場で駆動される磁気ドメインの存在を示唆してい
る可能性があり、興味深い結果であると考えている。 

 
 

 
 
 
 
 
(4) 量子磁性体におけるスピノン分散シフト探索 
 スピン流運搬はマグノンに限らずスピノンやトリプロンにも考えられる。本研究ではスピノ

ン非相反伝播に関連する重要な機構として、空間反転対称性の破れによるスピノン分散のシフ

トの検出を試みた。物質系としては S = 1/2異方的三角格子量子磁性体である Ca3ReO5Cl2 を選
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TABLE V. The parameters obtained from the fit of QMC simu-
lation to the magnetic susceptibility data when the field was applied
along the crystallographic a axis (H ∥ a) and perpendicular to the a
axis (H ⊥ a).

Field direction χ0 (cm3/mol Cu) J1/kB (K) g factor

H ∥ a 1.9(1) × 10−4 73.3(3) 2.23(1)
H ⊥ a 1.0(1) × 10−4 73.4(3) 1.967(7)

on our inelastic neutron scattering data which will be dis-
cussed in Sec. III D. We simplify our spin network model by
truncating the interplane fourteenth neighboring bond J14 in
the QMC simulation due to its very weak value. Although
we fit the spin-wave dispersion based on the DFT model,
the fitted parameters were obtained differently. Here we use
the ratio J1:J5:J6 = 1:0.61:0.25 for the QMC model. With
J1-J5-J6 interactions, the spin network resembles the irreg-
ular 2D edge-sharing trapezoid shape. We then conducted
the QMC with the LOOP algorithm [40] using the simulation
package ALPS [41]. The obtained QMC simulation result and
the experimental magnetic susceptibility data were fitted using
the equations

χ (T ) = χ0 + χQMC(T ), (1)

with

χQMC(T ) = NAµ2
Bg2

kBJmax
χ∗(t ), (2)

where NA, µB, and kB are the Avogadro constant, Bohr mag-
neton, and Boltzmann constant, respectively. The function
χ∗(t ) is the susceptibility as a function of reduced temperature
t = kBT/Jmax which was obtained by fitting the simulated
QMC to the Padé approximant [42]. Here Jmax is J1, the
leading exchange interaction. The fitting parameters are the
background χ0, the Landé g factor, and the leading exchange
interaction Jmax (J1). The results are shown by the solid red
lines in Fig. 6(a) along with the two orthogonal magnetic

field directions while the fitted parameters are summarized
in Table V. The QMC simulation fits well with the magnetic
susceptibility data over the broad maximum from T ≃ 35 K
up to 300 K yielding the leading exchange interaction J1 ≃
73 K (≃ 6.4 meV). Although the fitted values of the Landé
g factors are slightly deviated between H ∥ a and H ⊥ a data
due most likely to the anisotropy, their average gav = 2.09(1)
is still very close to the theoretical value of 2.

D. Spin-wave dispersion

All of the experimental data and analysis in the previous
sections have led us to believe that the magnetic properties of
ZnCVO could be a good realization of the β-CVO system.
In this final section, we investigate the spin dynamics of
ZnCVO single crystals and analyze the obtained dispersion
relation using the linear spin-wave theory (LSWT) [43,44].
We measured inelastic neutron scattering along two direc-
tions around the magnetic zone center at (0,2,0) i.e., along
(0, k, 0) and along (h, 2, 0). At low-energy transfer (h̄ω <
5 meV), we conducted the experiments at SPINS and CTAX,
whereas at high energy transfer (5 meV < h̄ω < 15 meV)
the experiments were done at BT7. The intensity map
along the two directions at the base temperatures (depending
on the spectrometer) is shown in Figs. 7(a), 7(b) and 7(e),
7(f). Figure 7(a) shows the whole extent of the dispersion
along (0, k, 0) from the magnetic zone center at (0,2,0) to the
zone boundary at (0,3,0). The dispersion reaches its maximum
at the energy transfer of ≈11 meV. At the magnetic zone
center, we can see an energy gap clearly when using CTAX
and SPINS spectrometers in Figs. 7(b) and 7(f), respectively.
The dispersion is however different from its cousin phase
α-CVO where we found the splitting of the dispersion into two
branches away from the magnetic zone center [7]. This split-
ting, as mentioned earlier, was due to the presence of the DM
interaction. On the other hand, in the β-CVO system which
in this case is the ZnCVO, the crystal is centrosymmetric

FIG. 7. Spin-wave dispersion of ZnCVO single-crystals along (0, k, 0) in (a)–(d) and along (h, 2, 0) in (e)–(h). Red lines are the best fit
for the dispersion relation. The intensity maps in (a), (b), (e), and (f) are plotted against the calculated curves. The fit between the model and
the data is shown in (c) and (g). The calculated intensities are shown (d) and (h).
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図 4: （左）b-(Zn,Cu)V2O7のマグノン分散測定結果 [1]。（右）交流電場駆動下での磁化の揺らぎの
実時間計測結果。 

図 3: アナライザーコンポーネントの性能
評価結果。エネルギー分解能の実測値。 



択し、中性子非弾性散乱を駆使するこ

とでマグノン分散を詳細に調べた。な

お本物質は結晶全体としては空間反

転対称性を有するが、局所的に空間反

転対称性が破れているため、磁性イオ

ン間にジャロシンスキー・守谷相互作

用が働く。図 5 に本物質の低エネルギ

ー磁気励起スペクトルを示す。低エネ

ルギー領域に分裂した連続モードが

存在することがわかる。強度の波数依

存性からはゾーン中心に対して非対

称な強度分布が見られており、磁気励

起が非対称にシフトしていることが

わかる。この温度では本物質は磁気秩

序を有するため観測されたモードは

スピノンかそれとも通常のマグノン

かには議論があるが、興味深いマグノ

ンシフトが見られたことは注目され

る。 
 
(5) 磁気準粒子伝播制御に適した新物
質開発 
 
 本研究においては磁気準粒子伝播

制御に適した新物質を見出すため多

種多様な物質の合成とその基礎物性評価および中性子散乱研究を行った。代表的な成果として

は鋸型格子を有する Fe2SeO の磁気構造解析とそこから予想されるマグノン分散の検討 [3]、マ

ルチフェロイック物質 Ba2MnGe2O7 における磁気異方性の奇妙な温度依存性 [4]、新規マルチ

フェロイック物質 Cu2(MoO4)(SeO3) のマグノン分散の詳細な解析等が挙げられる。 
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FIG. 5. Integrated intensities plotted against energy at the
selected wave-vector ranges of (a) K = [0.20, 0.30] and L =
[−0.2, 0.2], [−0.6, −0.2], and [−1.0, −0.6]; (b) K = [0.70, 0.80]
and L = [−0.2, 0.2], [−0.6, −0.2], and [−1.0, −0.6]; (c) K =
[0.20, 0.30] and L = [−0.2, 0.2]; and (d) K = [0.70, 0.80] and L =
[−0.2, 0.2]. In (a), (b), the intensities for L = [−0.6, −0.2] and
[−1.0, −0.6] are shifted for clarity. The simulated intensities for the
coupled and decoupled chains are represented by the black solid and
blue dashed curves, respectively. In (c), (d), RPA-based simulated
curves with wave-vector convolution performed using a narrower
linewidth Gaussian function are plotted as the dotted lines, while
the solid lines indicate the same curves convolved with a broader
linewidth Gaussian function (see text for details).

excitations. For instance, uniform DM interactions can induce
a DM-induced spiral order in a spin-1/2 one-dimensional anti-
ferromagnet in which the spiral plane is formed perpendicular
to the DM vector. Spin-wave theory predicts that the pri-
mary out-of-plane polarized mode can exhibit the minimum
energy at q = π/d . Simultaneously, a gauge transformation
into the unrotated frame induces the shift of "q ∼ ±D/(Jd )
from q = π/d in the in-plane polarized modes [67] due to
the high-order spin-wave terms. The magnitude of the en-
ergy gap for each mode would be modified by the J ′ and
interchain DM interactions. Thus the shift from 0.50 r.l.u.
should be related to uniform DM interactions, regardless of
whether the magnetic excitations are interpreted as spinons or
magnons.

Note that the above discussion requires the wave-vector
shifts to persist up to high energies. Because the wave-vector
shift becomes smaller than the wave-vector resolution at
large Eis, the linewidth along the K direction is effectively
increased. Indeed, the experimental spectrum reflects the ef-
fect of the broadening, as compared in Figs. 5(c) and 5(d).
The black dotted and solid curves represent constant wave-

FIG. 6. (a) Color contour map of scattering intensities along the
K direction measured at 0.3 K. The intensity is integrated across the
L range indicated above the figure. The spectrum was collected at
Ei = 3.61 meV. (b) Integrated intensities at selected energy ranges
plotted as functions of K . The plots obtained by integrating over
[0.20, 0.30] and [0.30, 0.40] meV are shifted for clarity. (c), (d) The
same contour map and plot as (a), (b) at 2.6 K. (e) The same contour
map as (a) measured at Ei = 2.634 meV and 0.3 K by rotating
the single crystals by 5 degrees around the (0, 0.50, 0) position.
(f) Integrated intensities integrated over ±0.04 meV at the elastic
position. The H and L ranges used for the integration are indicated
above the figure.

vector cuts of the simulated spectra convoluted by Gaussian
functions with different linewidths: the linewidth along K is
set equal to the instrument resolution (roughly 0.06 r.l.u. in
FWHM) in the former, while it is increased by 0.03 × 2 r.l.u.
for the latter. The convolution using the latter Gaussian func-
tion is necessary to reproduce the intensity decrease between
4.5 and 5.5 meV. This suggests that the wave-vector shift is
also extended to high energies. The spin excitations between
4.5 and 5.5 meV have a small difference between 0.3 and
2.6 K, suggesting that the wave-vector shift at high energies is
preserved even above TN.

The wave-vector shift in magnon branches induced by
DM interactions has often been observed in neutron-scattering
experiments. In particular, an incommensurate spiral order
often induces a wave-vector shift of the magnons, as we have
discussed so far. Another example is α–Cu2V2O7, which ex-
hibits a commensurate collinear antiferromagnetic order [68].
The uniform DM component parallel to the magnetic moment
shifts the minimum of the magnon branches to the incom-
mensurate wave-vector position [69]. Although Ca3ReO5Cl2
exhibits incommensurate order at low temperatures, the spin

043121-7

図 5: Ca3ReO5Cl2の中性子非弾性散乱測定結果 [2]。 
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