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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、酸素分子磁性体におけるスピンと格子の強い相関によって起こる新
奇な現象を発見、解明することを目的に、新規酸素分子磁性体の探索、及び中性子散乱実験を行うものである。
主な成果としては、酸素分子磁性体CPL-1における散乱強度の温度変化が特徴的な磁気励起に対する格子との相
関を調べるため、重水素化された酸素分子磁性体CPL-1についていくつかの偏極非弾性中性子散乱実験を行っ
た。まず、この励起に関して核磁気干渉項の寄与がないことを確認した。続いて、散乱の磁気成分と核成分を分
離して測定し、低温ではこの励起が磁気的な成分のみをもつことを発見した。

研究成果の概要（英文）：In this research project, we performed the neutron scattering study on the 
oxygen molecule magnets in order to investigate the novel phenomena caused by the strong 
correlations between the lattice and spins in these magnets. In fact, we carried out the polarized 
neutron scattering experiments on the deuterated porous complex CPL-1 to understand the origin of 
the excitation which has characteristic temperature dependence. We found that there is no 
contribution from the nuclear-magnetic interference term, and that magnetic contribution only exists
 at low temperatures for this excitation.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
細孔性錯体は気体吸蔵の観点から主に無機化学の分野で精力的に研究されているが、吸着酸素の構造や酸素分子
のもつ磁性に着目した研究は少ない。本研究によって、吸着した酸素のダイナミクスを調べるのに重水素化錯体
を用いた中性子散乱を行う手法が有効であることが分かった。これによって、今後酸素分子磁性体において発見
されうる新奇な磁性を同様の手法によって調べ、その起源を明らかにすることができると期待される。また、さ
らに中性子散乱によって吸着された酸素分子のダイナミクスへの理解がさらに進めば、錯体の気体吸蔵特性の向
上にも寄与する可能性がある。

※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 
酸素分子は大気中に多く存在する分子であり、S = 1のスピンをもつ。それらのスピンの間に

は直接交換相互作用に起因した相互作用が働く [1]。実際、固体酸素は 24 K 以下で反強磁性秩

序を示す[2]。また、いくつかの物質ではファンデルワールス力によって物理吸着された酸素分

子が規則的に配列し、結晶を形成する[3, 4]。例えば、細孔性金属錯体に酸素が吸着すると、細孔

内で規則的に配列し酸素分子の三次元的な超結晶(酸素分子磁性体)が形成される。 

細孔性錯体 CPL-1では、酸素分子が二量体的に吸着しその磁化率の振る舞いは S = 1の二量体

モデルでよく説明される[5, 6]。一方で、中性子非弾性散乱実験で観測された磁気励起の温度変

化は単純な二量体モデルでは説明できず、酸素分子間のファンデルワールスポテンシャルとス

ピンの交換相互作用を考慮することで定性的に理解された[7]。これは酸素分子磁性体がスピン

と格子(吸着構造)が強く結びついた”やわらかい磁性体”であることを示し、温度変化や磁場印加

などの外部因子に対して新奇な応答を示す磁性体として興味がもたれる。酸素分子磁性体はホ

ストとなりうる細孔性錯体が数多く発見されている。今後、様々なスピン系をもつ酸素分子磁性

体が発見され、その磁性について多角的に研究が行われると期待されるが、研究報告例はまだ少

なく未開拓である。 
２．研究の目的 
 中性子非弾性散乱実験は他の実験プローブに比べて広い運動量-エネルギー空間を探索できる

ため、本研究によって吸着された酸素分子のダイナミクスに関する詳細な知見を得ることがで

きる。そこで本研究は錯体試料を重水素化し、中性子散乱におけるバックグラウンドの要因とな

る非干渉性散乱を大きく低減させた上で中性子散乱研究を行い、磁気励起の外部因子による変

化を調べることを目的とする。 
３．研究の方法 
 本研究では、重水素化錯体に酸素分子を吸着させた状態で中性子非弾性散乱実験を行い、酸素

分子磁性体に期待される強い格子とスピンの相関に起因したダイナミクスを調べることを目的

とする。本研究課題では上記の CPL-1 と呼ばれる錯体に着目した。この錯体に吸着した酸素分

子の中性子散乱研究は行われているが、実験には軽水素試料が用いられ、定量的な解析は低温の

みに限られていた。本研究では重水素試料を用いて高温まで励起の変化を詳細に測定し、また偏

極中性子散乱実験を行い、その励起の詳細を調べた。高温までの詳細な温度変化の測定はオーク

リッジ国立研究所に設置された HYSPEC分光器を用いて行った。偏極中世散乱実験は JRR-3に

設置された PONTA分光器、及びオークリッジ国立研究所に設置された PTAX分光器を用いて行

った。酸素分子の吸着・脱離が可能な試料インサート及びシステムは本研究課題の予算を用いて

作成、構築した。 
４．研究成果 
 本研究では、先行研究[7]によってその存在が報告された ℏω = 8.2 meVの磁気励起に着目した。

これは第一励起状態への励起であると予想されているが、その温度変化は低温までしか観測さ

れていなかった。そこで、80 K までの温度変化を詳細に調べたところ、その散乱強度の温度変

化は先行研究で提案された二量体モデルでは説明できないことが分かった。そこで我々は磁気

的な成分以外の寄与の存在を期待し、偏極中性子散乱実験によってその起源を明らかにしよう

と試みた。JRR-3に設置された PONTA分光器で行った実験では入射中性子を散乱面に垂直方向

に偏極するセットアップを用い、スピンフリップ散乱とノンフリップ散乱の違いを調べた。これ

は核磁気干渉項の観測に対応する。測定温度は 3 Kと 60 Kで行った。どちらの条件でも 8.2 meV



近傍に磁気励起が観測されたが、一方、誤差の範囲内でフリップの有無による散乱強度の違いは

見られなかった。これはこの励起に核磁気干渉項の寄与がないことを示唆する結果である。 

オークリッジ国立研究所では入射・反射中性子を散乱ベクトル方向に偏極するセットアップ

で実験を行った。この条件ではフリップ散乱とノンフリップ散乱によって散乱の磁気成分と核

成分を分離して測定可能である。測定の結果、1.5 Kではスピンフリップ散乱の場合のみ励起が

観測されたことが分かった。これは、低温ではこの励起が磁気的な成分のみをもつことを示唆す

る結果である。一方で、スピンと格子の相関が強いことが期待される高温領域に関しては中性子

散乱強度が足りず調べることができなかった。これは今後の課題とする。 
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