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研究成果の概要（和文）：本課題は量子効果を示す低次元スピン系の中で、特に軌道秩序を伴っ

たスピンパイエルス転移を示すと考えられるTiOBrにおける磁気励起を明らかにすることを目的

とした。TiOBrは大型単結晶を得ることが困難であり、多結晶試料における中性子非弾性散乱測

定を行った。ロスアラモス研究所で行った測定では、磁気ピークと考えられるシグナルは反強磁

性のゾーン中心、エネルギーが10meV程度の領域で観測することに成功した。さらに、J-PARCで

測定を行ったところ、E = 6meV程度の低エネルギー領域に明瞭な新しいシグナルの観測に成功し

た。 

 

研究成果の概要（英文）： It is proposed that spin-Peierls transition, where 1-dimensional 
(1D) magnetic correlation is only dominant, takes place accompanied by an orbital ordering 
of Ti t2g in TiOBr. In this research program, we performed inelastic neutron scattering 
experiments in order to investigate the magnetic dynamics involving the spin gap. In the 
experiment at LANCSE, it is observed a magnetic signal at 10 meV, whose momentum dependence 
is well explained by 1D structure factor. In more precice measurement at J-PARC, we 
successfully observed a new signal at lower energy of 6 meV.  
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１．研究開始当初の背景 
  本研究で取り上げた TiOX (X: Cl, Br)は
軌道整列の発現によりスピンパイエルス転移
が起こる新しい系であることが提唱され、そ

の状況証拠がいくつか報告されていた。しか
しながら、軌道秩序の発生とスピンパイエル
ス転移の直接的な強い証拠の報告はまだなさ
れておらず、この物性に対する包括的な理解
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が得られていなかった。進んだ研究を妨げた
要因の一つに単結晶の育成が大変困難であっ
たことが挙げられ、特に中性子散乱による実
験研究はその進捗が非常に遅れていた。また、
潮解性を有する系であったため、試料の慎重
な取り扱いが要求された。 
  TiOXはFeOCl型の結晶構造（斜方晶Pmmn）
を有する TiO と X の層が 2 枚ずつ積層する
bilayer 構造を有する。Bilayer 間の Br-Br
結合は弱い van der Waals 結合であるため非
常に良い 2次元性を示すことが期待される。
また非常に小さい磁化しか示さないことから、
その基底状態は RVB 状態を実現していること
が期待された。熱力学的な諸量から X=Cl の場
合、転移点 Tc1=66K、Tc2=96K、交換相互作用
J=660K、スピンギャップエネルギーΔ=440K
程度と見積もられていた。一方、X=Cl よりも
順良な試料が得られる X=Br では、転移点
Tc1=27K、Tc2=47K、J=364K 程度が報告されて
いた。X=Br のギャップの大きさは知られてい
なかった。ギャップの情報としては NMR によ
る測定が報告されており、2 次元面内におけ
る格子の不安定性を伴った相互作用とスピン
揺らぎが観測され、スピン・格子緩和時間 T1
の温度依存性からギャップ的な振る舞いが報
告された。しかし、X=Cl および Br いずれの
場合もスピンの量子状態（スピンパイエルス
転移）の直接的なギャップの観測には至って
いなかったのが現状である。 
 
２．研究の目的 
  本研究ではそこに杭を打つべく、中性子
散乱を用いて、直接的にスピンパイエルス転
移に伴い発生するスピンギャップを観測する
ことを目的とした。反強磁性相関では動的構
造因子のスペクトラルウェイトは磁気的なゾ
ーン中心が支配的であるため、ゾーン中心の
励起状態（スピンギャップ）およびその近傍
の分散関係にたいする知見を得ることが最大
の目的である。 
 
３．研究の方法 
  上述したように本系では（大型）単結晶
試料の育成が非常に困難である。そこで我々
は、多結晶試料の中性子散乱実験を行った。
多結晶試料の場合、粉末平均の運動量遷移を
観測するが、一般的に磁気単位方では小さい
運動量遷移かつ高い中性子エネルギーが求め
られるため実験が難しくなる。我々は高エネ
ルギー中性子利用が可能なパルス中性子を用
い、LANSCE および J-PARC において非弾性散
乱実験を行った。LANSCEではPharos分光器、
J-PARC では高分解能チョッパー分光器（HRC）
を利用したが、ともに低角での測定が可能で
ある（かつ試料-検出器間距離 L2 が長い）非
常にユニークな分光器である。本系の場合、
期待される磁気的なゾーン中心は Q=0.8-0.9 

Å-1である。また、期待されるスピンギャップ
のエネルギーは X=Cl で得られている物理量
から外挿するとおおよそΔ=20meV 程度であ
る。これらの測定領域をカバーするのは実は
それほど単純なことではなく、low-Q かつ
high-Ei のコンディションで比較的良い分解
能を有することが条件となる。前述の Pharos
および HRC はこの条件での測定が可能である。 
 
４．研究成果 
  明瞭な磁気励起を観測するのには困難を
極めたが、LANSCE の実験では 10meV のエネル
ギーにシグナルを観測した。このシグナルは
転移点より低温で発達すること（図１）、また
運動量遷移の強度依存性から一次元の磁気構
造因子でよく説明できること（図２）などか
らパイエルス転移に伴うシグナルであること
が明らかになった。 

図１（上図）：得られた動的構造因子の運動量一定

スペクトル（高温と低温）。 

図２（下図）：図 1矢印の領域の積分強度。フィッ

ティングは一次元スピンモデルによる。 
 
  J-PARC での測定ではより分解能の高い
測定を行い、6meV に新しいシグナルを観測す
ることに成功した（図３）。これは磁気分散の
全体像を捕らえることができたと考えている。 



 

 

 

 

図３（上図）：観測された運動量-エネルギー空間

における動的構造因子。 

図４（下図）：4meV-7meV における積分強度。フィ

ッティングはダイマースピンモデルによる。 
 
観測された強度の Q依存性を調べるために、
4meV から 7meV の遷移エネルギー強度の Q 依
存性をプロットしたものが図 4である。この
振動はスピンダイマーのモデルで再現するこ
とができ、ダイマー間の距離が 7Å-1で良くフ
ィッティングできることが明らかとなった。 
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