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研究成果の概要（和文）：中性子散乱によるダイナミクス測定は、従来非偏極中性子による実験が主流であったが、偏
極中性子を用いると、磁気・フォノン励起の分離、磁気・格子ハイブリッド励起の観測などが可能となり、情報量は格
段に増える。そこで本研究課題では、既存の分光器に改良を加え、偏極中性子非弾性散乱装置を開発し、これまでとは
質の異なるデータ収集を可能とし、新規量子状態の本質に迫ることを目的とした。これまでに、スーパーミラーを用い
た偏極システムの実装を行い、現在はJRR3の再稼働を待っている状況である。一方、J-PARC/MLF施設や海外中性子施設
を利用した固体物理研究の推進も行った。

研究成果の概要（英文）：Neutron scattering technique is the best probe for the determination of material 
structures and the observation of microscopic dynamics. It has, thus, been widely used for the 
observation of spin correlation and elementary excitation in novel quantum states. Though the unpolarized 
neutron has been the main stream for inelastic neutron scattering, the use of polarized neutron brings 
much more information such as separation of magnetic and phonon excitations, observation of hybrid 
magneto-lattice excitation, etc. In this project our goal was to develop the polarized inelastic neutron 
scattering spectrometer, to make collection of high-quality data possible, and to reveal the nature of 
novel quantum states. We implemented supermirror polarization device on the existing spectrometer. At 
present we are waiting for JRR3. Meanwhile we proceed neutron scattering study on quantum spin system, 
multiferroic materials, and frustration systems by using J-PARC/MLF and neutron facilities abroad.
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１．研究開始当初の背景 

二点相関関数を直接プローブする中性子散

乱(注１)は、物質の構造決定とミクロなダイ

ナミクスの測定を得意としており、スピン液

体やマルチフェロイクスなど新規量子状態

のスピン相関(注２)と素励起の観測に大きな

威力を発揮してきた。これまでのダイナミク

ス測定は、非偏極中性子スピンによる実験が

主流であったが、偏極中性子を用いると、磁

気励起とフォノン励起の分離、磁気・格子ハ

イブリッド励起の観測、スピン縦揺らぎと横

揺らぎの分離などが可能となり、情報量は格

段に増える。そこで本研究課題では、既存の

偏極弾性中性子散乱分光器に改良を加え、偏

極中性子非弾性散乱装置を開発し、これまで

とは質の異なるデータ収集を可能とし、新規

量子状態の本質に迫ることを目的とした。こ

れまでに、スーパーミラーを用いた偏極シス

テムの設計を行い、システムの実装を行った。

現在は、JRR3 の再稼働を待っている状況で

ある。一方、J-PARC/MLF 施設や海外中性子

施設を利用して、量子スピン系、マルチフェ

ロイック系(注３)、フラストレーション系等

の研究を推進した。本報告書では、マルチフ

ェロイック物質 Ba2CoGe2O7 において観測

されたスピン・ネマティック相互作用につい

て述べる。 
２．研究の目的 

磁性と誘電性が同時に秩序化する現象はマ

ルチフェロイクスと呼ばれ、2003 年に

TbMnO3（Tb：テルビウム、Mn：マンガン、

O：酸素）が発見されて以降、基礎と応用の

両面から大きな注目を集めてきた。理論的に

は、ミクロな電子状態をスピン・軌道相互作

用と物質の対称性を取り入れて考慮するこ

とにより、スピンの構造と電気分極(注４)の

構造の関係についてのモデルが提唱されて

きた。実験面では、数多くのモデル物質で、

複雑なスピン構造と電気分極の関係につい

て研究がなされてきた。しかしながら、分極

間相互作用と磁気相互作用(注５)の間にどの

ような関係があるかについては明らかにさ

れてきていなかった。その中で、最近注目さ

れている二次元反強磁性体 Ba2CoGe2O7 は、

電気分極がスピン演算子の対称二次テンソ

ル（いわゆるスピン・ネマティック演算子）

で表され、磁性と誘電性の関係が非常にシン

プルであることが特徴である。図 1(a)に示さ

れるように、Co2+イオンの周囲には O2-イオ

ンが四面体配位しており、反転中心が存在せ

ず、電気分極とスピン・ネマティック演算子

(注６)は等価になる。したがって、分極間相

互作用をスピン・ネマティック相互作用と結

びつけることができ、またこれらは全てスピ

ン演算子により表すこともできるので、磁性

と誘電性の両方を、簡単な形でスピン・ハミ

ルトニアンにより記述することが可能にな

る。また、この物質では、Co2+の磁気異方性

の主要項は容易面型の単イオン異方性 D(Sz)2

で表されるが、容易面内の向きは決定されな

いことも、特徴の一つである。 
３．研究の方法 

中性子散乱実験は、J-PARC/MLF のチョッパー

分光器 AMATERAS、スイス PSI の三軸分光器

TASP を用いて行われた。磁化測定には、市販

の SQUID 磁束計を用いた。 

４．研究成果 

我々は、まず、結晶の対称性を考察し、面内

の異方性を決める主要項は、OXY のスピン・

ネマティック相互作用項であることを見出

した。たとえば、図 1(b)のように OXY 相関が

反強的な場合には、磁気異方性は[100]方向と

なり、電気分極は反強誘電的となる。このこ

とは、磁気異方性の測定はスピン・ネマティ

ック相関の測定と等価であり、さらに異方性

エネルギーの測定によりスピン・ネマティッ

ク相互作用定数と誘電エネルギーの測定が

可能になることを意味する。そこで次に、中

性子非弾性散乱実験による磁気スペクトル

の収集と、SQUID 磁束計による磁化率曲線の

測定を行った。図 1(a)の磁気スペクトルに示

されるように、Q=(1,0,0)から反強磁性スピン



波が立ち上がる様子が観測される。Q=(1,0,0)

近傍を拡大すると、図 2(b)のように、0.1 meV

（ミリエレクトロンボルト）程度の明瞭な異

方性ギャップが観測された。このスペクトル

を、スピン・ネマティック相互作用を入れた

スピン・ハミルトニアンで解析すると、図内

の白線のように実験結果がよく説明された。

このことから、Ba2CoGe2O7 においてスピ

ン・ネマティック相互作用が存在しているこ

とが明らかになった。スピン・ネマティック

相互作用定数の大きさは 0.198eV（マイクロ

エレクトロンボルト）と見積もられた。この

エネルギーは、誘電エネルギーでもある。

 
図 1 (a) Ba2CoGe2O7の結晶構造 (b) スピ

ン、電気分極、スピン・ネマティック演算子

の構造 

 

ab 面内のさまざまな方向に磁場を加えた場

合の磁化率を表した図 3(a)では、磁場を加え

た方向が[110]及び[1-10]方向である場合に、

スピンフロップ転移による磁化率の増大が

H=3000 Oe（エルステッド）近傍で観測され

ている。この 4 回対称な振る舞いは、磁気異

方性項としてOXY 相互作用項を用いることに

より説明される。また[110]と[1-10]で転移が

観測されたことから、相関は反強ネマティッ

ク的であることが導かれる。さらに、中性子

スペクトルから得られた相互作用定数を用

いて磁化曲線を計算すると、図 3(b)のように

なり、実験結果を再現することが分かる。以

上のように、中性子散乱と磁化率測定を行う

ことにより、スピン・ネマティック相互作用

が存在することが明らかにされ、ネマティッ

クエネルギーと誘電エネルギーを見積もる

ことができた。 

 
図 2 (a) Ba2CoGe2O7 の中性子磁気スペクト

ル(注７) (b) 中性子スペクトルの(1,0,0)近

傍を拡大したもの。 

 

マルチフェロイック物質は、電場を用いてス



ピンを制御できるため、新しいデバイス材料

として期待されている。実用化のためには、

小さな電場でスピンを制御できる必要があ

り、誘電エネルギーが小さいマルチフェロイ

ック材料の探索が必要である。今回の研究に

より、磁性イオンの局所的な対称性に反転中

心がなく、かつ結晶の対称性が高い物質では、

電気分極がスピン・ネマティック演算子と等

価であり、磁気異方性の主要項がスピン・ネ

マティック相互作用になることが明らかに

された。この場合、誘電エネルギーと磁気異

方性エネルギーは等価であるため、小さな磁

気異方性の物質では、小さい電場でスピンを

制御できることを意味する。つまり、スピ

ン・ネマティック相互作用を起源とする磁気

異方性は、マルチフェロイックデバイス実用

化のための性能示数となっていることが分

かる。今後、Ba2CoGe2O7 を用いて電場によ

るスピン制御の実験や、小さな磁気異方性を

有するマルチフェロイック物質の探索など

を行っていくことが重要である。 

 

図 3 (a) 結晶 ab 面内の様々な方向に磁場を

印加した場合の磁化率。横軸が磁場方向、縦

軸が磁場の大きさ (b) 磁化率の計算結果。 

 

（注１）中性子散乱 

中性子の持つスピンを利用して、物質の磁気

状態を探査する実験方法のこと。物性研究所

附属中性子科学研究施設では、日本原子力研

究開発機構所有の研究用原子炉 JRR3に数多

くの中性子実験装置を所有し全国共同利用

に提供している。しかし、東日本大震災以降

JRR3 は停止している（2015 年 6 月現在）。

中性子を利用した物性科学の進展のために

は、速やかな再稼働が期待されている。 

（注２）スピン相関 

異なる磁性イオン上に存在するスピン間の

幾何学的な関係のこと。 

（注３）マルチフェロイック物質 

磁気秩序と電気分極秩序が同時に現れる物

質のこと。電場によるスピンのコントロール

や磁場による分極のコントロールが可能な

ため新しいデバイス材料として期待されて

いる。 

（注４）電気分極 

プラスとマイナスの電荷の分布が偏ること

により生じる電気的な分極のこと。 

（注５）分極間相互作用と磁気相互作用 

電気分極の間にはたらく相互作用を分極間

相互作用とよぶ。一方、スピンやスピン・ネ

マティック演算子などの磁気演算子の間に

はたらく相互作用を磁気相互作用とよぶ。 

（注６）スピン・ネマティック演算子 

磁気演算子の一種。液晶の棒状分子のように、

180°回転させると元の状態に戻るという性

質がある。OXY = SXSY + SYSX, O2
2=(Sx)2-(Sy)2など

のように、スピン演算子の対称二次テンソル

で表現される。 

（注 7）中性子磁気スペクトルの解析 

物質中のスピンのミクロな運動を解明する

ために、中性子散乱実験により得られた 4 次

元空間（エネルギー+3 次元波数空間）上のデ

ータを解析すること。 
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