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研究成果の概要（和文）：スピン・ダイマー系と歪んだスピン四面体鎖の磁性を，スピン・マルチプレットの光散乱を
用いて研究した。スピン・ダイマー系に関しては，磁場・圧力等の外場により誘起された反強磁性相で，二次の Raman
 process により 一次のAndersson-Higgs mode が観測される事を，実験・理論の両面で示すことができた。スピン四
面体鎖を持つ物質の単結晶試料に関しては，磁気Raman 散乱は観測されなかった。

研究成果の概要（英文）：We studied the magnetism on the spin-dimer system and the distorted-tetrahedral sp
in system by using the magnetic Raman scattering. For the spin-dimer system, from the points of view of th
eory and experiment, we clarified the first-order Anderson-Higgs mode in the antiferromagnetic phase induc
ed by magnetic fields and high pressures. We have not observed the magnetic Raman scattering in a single c
rystal with the distorted tetrahedral spin chain.
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１．研究開始当初の背景 
スピン・マルチプレットの一番単純な形は二
つの S = 1/2 スピンが反強磁性的スピン・ 
ダイマーを組んだものです。相互作用が無い
場合には、波動関数はスピン一重項の基底状 
態とスピン三重項の励起状態です。相互作用
するスピン・ダイマー系では磁気励起が分散 
を持ち、臨界磁場 Hc 直上ではある波数のス
ピン三重項状態がスピン一重項状態に混ざ
り、更に磁場をかけた時に飽和磁場 Hs に達
します。Hc < H < Hs では磁気励起はギャップ
を持ちません。この時に、波動関数が混合状
態 に なる事 を 反映し て 「磁気 励 起 の
Anderson-Higgs モ ー ド ( 振 幅 モ ー ド ) と 
Nambu-Goldstone モード (位相モード )」が
mBEC 相で観測されます。我々は、実際に
TlCuCl3 の mBEC 相で、この現象を初めて
発見しました。 
Anderson- Higgs モードの本質は、スピンが方
向を変えずに、その(平均の)大きさが揺らぐ
モードです。そのため、基底状態がスピン一
重項状態とスピン三重項状態の混合状態に
ある時には、このモードが観測されますし、
群論的な考察からこのモードは必ずラマン
活性になります。 
 
２．研究の目的 
スピン・ダイマー系に外場印加や不純物置換
を行うことで、スピン一重項とスピン三重項
の混合状態をコントロールし、スピン・マル
チプレットを含む系で磁気励起の振幅モー
ドを光散乱測定で観測します。TlCuCl3 と同
じく mBEC 相、圧力誘起量子磁性相を持つ
KCuCl3 と，歪んだ四面体磁性鎖を持つ 
Cu3Mo2O9をターゲットと設定しました。 
 
３．研究の方法 
スピン・ダイマー系 KCuCl3 や TlCuCl3 の単
結晶試料にダイヤモンド・アンビル・セル
(DAC) を用いて 10 GPa までの圧力を印加し
て、圧力誘起量子磁性相での「磁気励起の
Anderson-Higgs モード」を観測します。 
試料を DAC に封入する作業は全てグロー
ブボックス内で行うため，図 1 にあるよう
なワイヤレス顕微鏡を用いたマニュピレー
タを開発しました。封入された試料の写真が
図 2 です。 

 
図 1: (左)ワイヤレス顕微鏡付マニュピレータ 
図 2: (右)DAC 内に封入された KCuCl3 単結

晶試料。圧力媒体はヘリウム・ガス 

 
圧力媒体として NIMS の高圧ガス充填シ

ステムを用いて，ヘリウム・ガスを充填しま
した。高い静水圧性がある事，KCuCl3 との
化学反応が無い事等の利点があります。充填
圧力は室温で 1 GPa 程度です。圧力は DAC 
内に封入したルビー粉末の蛍光スペクトル
から求めました。 
図 3 に Raman 散乱測定の測定系を示しま

した。フロー・タイプのクライオスタットを
用いて試料を DAC ごと冷却する事で，最低
測定温度 3 K を実現しました。 
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図 3: 測定系のブロック・ダイアグラム 

 
４．研究成果 
圧力印加により磁気パラメータを変化させ
ることが、磁性に与える影響を観測しました。 
図 4 は様々な温度・圧力領域での Raman ス
ペクトルです。スペクトル強度は↓のピーク
で規格化しました。高圧・低温の多重極限環
境下でのみ，低周波数側(50 cm–1 以下)に磁気
励起の一次散乱によるピークが観測されま
した。このモードは，圧力誘起量子相転移で
現れた Anderson-Higgs モードです。圧力の
増加に伴って，このピークは高周波数側にシ
フトし，積分強度は増え，半値幅が広がりま
す。この様子を定量評価するために，実験で
得られたスペクトルの低周波数部を，以下の
強制振動の式によりフィッティングしまし
た。 
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図 4: 様々な圧力・温度下での 
Raman スペクトル 
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ここで AH，kAH, (2AH) はAnderson-Higgs モ
ードの周波数，光磁気結合定数，半値幅を意
味しています。第二項は 0 cm–1 を中心とした，
準弾性散乱によるシグナルを，第三項は線形
なバックグラウンドを考慮しています。 
様々な圧力でのパラメータの温度変化は以
下の通りです。 
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図 5: Raman パラメータの温度変化。 

 
図 5 は Raman パラメータの温度変化を示
しています。この図を見ると，周波数と半値
幅が温度に依存せず，スペクトル強度が温度
上昇に応じて減少する事が分かりました。
Raman 散乱の強度の温度依存性から，平均場
近似を想定した線形関数をによるフィッテ
ィングを用いて， 0 K での強度，ピーク強
度がゼロになる温度（相転移温度 TN）を求
める事ができます。周波数と半値幅の平均値
と合わせ，四種類の Raman パラメータを求
める事ができました。 
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図 6:マグノン・エネルギー，半値幅，相転移
温度の圧力依存性 

 
図 6 にはピーク周波数より求めた Anderson- 
Higgs モードのエネルギー，半値幅，TN の圧
力依存性を掲載しました。この図から，
Anderson-Higgs モードの寿命（半値幅の逆数
に比例）は，そのエネルギーに反比例する事
が分かりました。この事は，三次の非線形よ
り Anderson-Higgs が，Nambu-Goldstone モー
ドに緩和する過程を考える事で理解できま
す。以下に磁気的な  点での磁気励起分散
関係の拡大図を掲載します。 
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図 7:Anderson-Higgs モードが二つの 
Nambu-Goldstone モードに緩和する過程  

 
図 7 は磁気励起分散関係の上で，エネルギー
保存則と運動量保存則を満たすような緩和
過程を書いたものです。先ず，エネルギー保
存則を満たす緩和過程において，Nambu- 
Goldstone モードのエネルギーは Anderson- 
Higgs モードのエネルギーの半分であること
に注意してください。この緩和チャンネルの
数は波数空間での表面積に比例します。 す
なわち，Nambu-Goldstone モードの波数の二
乗に比例して増えます。すなわち，この量は 
Anderson-Higgs モードのエネルギーの二乗



に比例します。 
一方，この緩和プロセスが起こる確率は， 
Anderson-Higgs モードのエネルギーと 
Nambu-Goldstone モードのエネルギーの差に
逆比例します。すなわち，この量は Anderson- 
Higgs モードのエネルギーに比例して小さく
なります。 
これらの効果を同時に考慮すると，Anderson- 
Higgs モードから Nambu- Goldstone モード
に緩和する確率はそのエネルギーに比例し
て大きくなります。これが，観測された磁気 
Raman 散乱の半値幅がその周波数に比例す
る理由です。 
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図 8: 温度－圧力相図 

 
図 8 には温度－圧力相図を掲載しました。磁
気 Raman 散乱から求めたピークの他に，
Raman 散乱で観測されたフォノン周波数の
変化から求めた相転移温度も掲載しました。
この図からは，磁気ラマン散乱が消える温度
は相転移温度を反映していない可能性があ
ります。すなわち，大きな熱揺らぎが生じる
事で，熱的な励起状態からの磁気 Raman 散
乱が観測された可能性があるのです。この事
をチェックするためには，圧力下での比熱の
温度依存性を測定する必要があります。 
Cu3Mo2O9 の Raman 散乱については，不純
物置換系を含む単結晶試料のキャラクタリ
ゼーションを行い，様々な諸物性を検討いた
しました。この結果 Cu3Mo2O9 が不純物に非
常に敏感な multiferroic 物質であることがわ
かりました。現在のところ磁気 Raman 散乱
スペクトルは観測されていません。 
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