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研究成果の概要（和文）： 
 ２本足梯子系 Sr14Cu24O41 において，スピンによる熱輸送現象を直接観測するためミュオン
スピン緩和法による実験を行ったが，その証拠を観測することは出来なかった．この結果から，
スピンの平均自由行程を伸ばした１次元量子スピン系の物質 SrCuO2での実験が必要と考えた．
そして，原料高純度化と酸素アニールを行い，平均自由行程を 30000Åまで伸ばすことに成功
した．この値は，現在，低次元量子スピン系の物質において最大の値である． 
 
研究成果の概要（英文）： 
   In 2-leg spin-ladder system Sr14Cu24O41, direct evidence of heat transport due to spins 
has not been observed by muon spin relaxation. This result is suggested that we should 
perform experiments in one-dimensional quantum spin system SrCuO2 extended mean free 
path due to spins, lspin. The lspin has been extended to ~ 30000Å by using high purity raw 
materials and O2 annealing. At present, this value of lspin is the largest in the low 
dimensional quantum spin systems.  
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１．研究開始当初の背景 
 近年，いくつかの低次元量子スピン系の物
質において，熱伝導率の温度依存性に異方的
なピークや肩が現れることが知られている．
例えば，２本足スピン梯子格子系 Sr14Cu24O41

は，Cu2+イオンが S = 1/2 のスピンを持ち，
そのスピン同士の相関が強い方向を結ぶと，
２本足梯子の形となる．その梯子格子の足方
向のみ 150Ｋ付近で熱伝導率に大きなピーク
を示し，それに垂直な方向では，150K 付近に
ピークは示さないことが知られている．この
ような異方的な熱伝導における肩やピーク
は，磁気励起による熱伝導，つまり，スピン
による熱伝導の寄与であると提案されてい
る．しかし，スピンによる熱伝導が存在する
という主張は，スピンのネットワークの異方
性や「非磁性不純物の置換効果による熱伝導
の抑制」による実験結果からである．つまり，
実際にスピンが熱を運んでいる様子を直接
的に観測した例はない．スピンによる熱伝導
機構の解明のためにも，熱伝導以外の測定手
段によるスピンによる熱伝導の直接観測が
必要である． 
 「スピンによる熱輸送」は、基底状態より
も高いエネルギーを持った“磁気励起”が移
動することにより生じる．この励起の移動に
伴い，スピンにフリップ・フロップが起こり，
内部磁場に揺らぎが生じることが予測され，
この内部磁場の揺らぎをミュオンスピン緩
和法（μＳＲ）によって観測を行う．μＳＲ
は，ミュオンと呼ばれる素粒子を試料の内部
に打ち込み，試料内部の局所磁場のダイナミ
クスを調べることが非常に有効なプローブ
であるため，本研究に最適な測定手段である．
有限温度では，熱励起された準粒子がランダ
ムに動くために内部磁場は揺らいでいる．そ
れにより，μＳＲスペクトルは“緩和”がみ
られると予測される．そして，温度勾配を試
料に発生させることによって，多くの磁気励
起が高温部から低温部へと移動する．このと
き，ある局所的領域を見た場合，高温部分か
らの磁気励起の移動より付加的に磁気励起
が増加したような状態となり，μＳＲスペク
トルの“緩和”が大きくなると予測される． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，スピンによる熱輸送現象の直
接的な観測が必要と考え，ミクロなプローブ
であるμＳＲを用いて，スピンによる熱伝導
を直接観測することを目的とした．このスピ
ンが熱を運ぶという現象は，現代の固体物理
の教科書にも記載されておらず，本研究は新
しい物理現象を解明する行為であり，固体物
理学の進歩に意義のある研究である． 
 
３．研究の方法 
（１）μＳＲによる２本足スピン梯子格子系

Sr14Cu24O41における直接観測 

①試料作成 
 Sr14Cu24O41の系列物質であるCa9La5Cu24O41大
型単結晶を溶媒移動型浮遊帯域法（TSFZ 法）
により育成した． 

②試料評価 
 X 線背面ラウエ，粉末 X線回折，ICP，熱伝
導測定より試料を評価し，短冊状に試料を成
形した． 

③μＳＲ実験 
 図１のような，試料に温度勾配を印加して，
μＳＲ測定が行える装置を作成し，μＳＲ実
験を行った． 

 
（２）１次元量子スピン系 SrCuO2におけるスピン

による熱伝導 
①試料作成 
 SrCuO2大型単結晶を溶媒移動型浮遊帯域法
（TSFZ 法）により育成．このとき，試料原料
の純度を 99.9%（3N）と 99.99%（4N）で作成
した．そして，単結晶育成後，スピンによる
熱伝導の増強を目指し，Arアニール，または，
O2アニールを施した． 

②試料評価 
 X 線背面ラウエ，粉末 X線回折，ICP，磁化
率より試料の評価を行った． 

③熱伝導測定 
 定常熱流法により熱伝導率を測定した． 

 
４．研究成果 
（１）μＳＲによる２本足スピン梯子格子系

Sr14Cu24O41における直接観測 
 図１のように，短冊状にした Ca9La5Cu24O41 単結
晶試料を作成したホルダにマウントし，理研ＲＡ
Ｌにおいて，μＳＲ実験を行った．スピンによる
熱伝導の寄与がもっとも大きい 150K 付近で，試料
両端に定常的な温度差を付けながら，零磁場・縦
磁場中でスペクトルを測定した．そのスペクトル
から得られた緩和率λの縦磁場依存性を図２に示
す．低磁場における緩和率λは，主に原子核スピ
ンによるものと考えられ，高磁場における緩和率
λが熱を運ぶスピンによる寄与であると考えられ
る．つまり，注目すべきは，100G 以上の緩和率λ
の振る舞いである．しかし，これをみると，試料
に付けた温度差 dT によって，緩和率λが変化して
いないことが分かる．つまり，熱の流れに対して，
スピンのゆらぎに変化を観測できなかった．この
ため，スピンが熱を運ぶ様子はμＳＲにより直接
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図１．温度勾配下μＳＲ実験用ホルダ． 



図３． SrCuO2のスピン鎖に平行な方向の熱伝

導率//chain の温度依存性．3N，4N は原料の純

度であり，それぞれ，99.9%，99.99%である．
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観測出来なかったと言うことができる．観測
出来なかった原因は，「スピンによる熱輸送
が拡散的であり，そして，定常的に熱を流し
ていたこと」によると考えている．そのため，
スピンが弾道的に熱輸送をする試料を用い
て，片方にパルス的な熱を加えることが必要
であると考えられる． 
 
 
 
（２）１次元量子スピン系 SrCuO2におけるス

ピンによる熱伝導 
 そのため，スピンによる熱輸送が弾道的で
あることが分かっている１次元量子スピン
系 SrCuO2 のスピンによる熱伝導を上昇させ
ることを目指し，原料の高純度化，最適なア
ニール条件探しを行った．その熱伝導率の温
度依存性を図３に示す．3Nの熱伝導率の結果
をみると，20K 付近にフォノンによる熱伝導
の寄与によるピークと 50K付近にスピンによ
る熱伝導の寄与である肩を示している．そし
て，試料の高純度化，O2アニールを行うこと
によって，スピンによる熱伝導を劇的に上昇
していることがわかる．酸素雰囲気中で単結
晶育成を行うため，この物質では，従来，過
剰酸素除去のための Ar アニールを行うこと
が常識であった．しかし， Ar アニールによ
り熱伝導はむしろ減少した．このようなこと
は，試料に生じている格子欠陥によりスピン
鎖は断裂しているが，原料の高純度化と酸素
アニールによって，その欠陥は埋まることに
よって，スピン鎖が伸び，スピンによる熱伝
導が上昇したことを示している．一方，Ar ア
ニールは，スピン鎖中の酸素が抜けて，スピ
ン鎖が分断されるということが起きている
と考えられる． 
 この熱伝導の振る舞いから，スピンの平均
自由行程を見積もると，今までの報告の 10
倍である約 3μmの値を示すことがわかった．

このスピンによる平均自由行程の大きさは，現在
観測されている中で，最も大きな値である．目的
とは異なっているが，本研究により，世界で一番
大きなスピンによる熱伝導を持つ物質を開発する
ことに成功した． 
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