
■ ■ ■ ■ ■ ■ ■    物性研だより第 53 巻第 2 号  15 

 

 

 

 

物質・材料研究機構  長谷 正司 

 

 益田先生にお声をかけて頂き、2012 年度の 1 年間に客員所員としてお世話になりました。研究テーマは「低次元スピ

ン系とフラストレーションスピン系の中性子散乱研究」です。 

 私の研究対象は量子スピン系です。各格子点の上にスピンを 1 個ずつ置き、近接するスピン間に反強磁性交換相互作

用が働いている模型を考えます。反強磁性交換相互作用とは、近接する 2 スピンの(量子化軸である)z 成分の符号を異な

るようにしようとする相互作用です。スピンをベクトルと見なす古典的な考え方では、2 つのベクトルの向きを互いに逆

方向にしようとする相互作用とも言えます。 

 量子スピン系では、格子の次元性、スピンの大きさ、相互作用の対称性(ハイゼンベルク模型やその他)、どの 2 スピ

ン間の相互作用(最近接、次近接など)を考えるかによって、色々な相が現れます。また、スピンは磁場の影響を強く受け

るので、磁場印加により多様性が広がります。色々な相の中で興味深いもの 1 つは、基底状態が(非磁性の)スピン 1 重

項状態(全スピンの大きさが 0)で、第 1 励起状態との間に有限のエネルギー差(スピン・ギャップ)がある相です。各格子

点にスピンは存在するのですが、あたかも存在しないように見えるのです。以下ではスピン・ギャップ相と呼ぶことにし

ます。 

 スピン・ギャップ相は格子の次元性が低いほど現れやすく、1 次元格子では幾つかの模型があります。2 または 3 次元

格子では、スピン・ギャップ相を持つ模型を考えることは可能ですが、現実の物質例は少ないです。次元性が高いほど磁

気秩序が起こりやすいからです。 

 1 次元模型の磁性を決める最も重要なパラメータはスピンの大きさです。最近接スピン間の反強磁性交換相互作用が一

定の場合［図 1(a)のܬଵ ൌ ଶの場合で均一鎖とよぶ］、整数スピンの模型ではスピン・ギャップ相が現れます。最初に考えܬ

た人の名前からハルデイン予想と呼ばれました。その後の研究からこの予想が正しいことが証明されています。半奇数ス

ピンの場合、基底状態は朝永・ラッティンジャー液体とよばれるスピン 1 重項状態ですが、スピン・ギャップは存在し

ません。 

 半奇数スピンの 1 次元模型でも、反強磁性交換相互作用の値が 1 つおきに異なる交替鎖［図 1(a)］や、次近接相互作

用を含めた競合鎖［図 1(b)］ではスピン・ギャップ相が現れることがあります。競合鎖では、最近接相互作用が強磁性

でも反強磁性でも、次近接する 2 スピンの z 成分の符号が同じであるほうがエネルギーは下がりますが、反強磁性の次

近接相互作用を加えると、符号が異なるほうがエネルギーが下がるので、結果として、競合が起こります。競合鎖は現在

盛んに研究されているフラストレーションスピン系の 1 種です。 

 

 スピン・ギャップ相は現実の物質でも観測されています。スピン 1 の均一鎖の物質としては Ni(C2H8N2)2NO2(ClO4) 

(NENP)などがあります。スピン 2 の均一鎖でスピン・ギャップ相を持つ(おそらく唯一の)物質が MnCl3(bpy) (bpy = 2, 2’-

bipyridine)です。スピン 1/2 の交替鎖の物質としては、スピン・パイエルス物質 CuGeO3などがあります。一方、スピン 3/2

   
図 1：(a)交替鎖。ハミルトニアンは   ൌ ∑ ሺܬଵࡿଶିଵ · ଶࡿ  ଶࡿଶܬ · ଶାଵሻࡿ  と表される。 

(b)競合鎖。ハミルトニアンは  ൌ ∑ ሺܬଵࡿ · ାଵࡿ  ࡿଶܬ · ାଶሻࡿ と表される。 
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でスピン・ギャップ相を持つ物質や、競合鎖でスピン・ギャップ相を持つ物質は、私の知る限りではありませんでした。 

 我々は、RCrGeO5(R は Y または希土類、Cr3+がスピン 3/2 を持つ)が交替鎖の、Rb2Cu2Mo3O12(Cu2+がスピン 1/2 を

持つ)が競合鎖のモデル物質になると考えて、中性子非弾性散乱、磁化、比熱測定を行いました。結論としては、ともに

スピン・ギャップ相を持つことがわかりました。 

 スピン・ギャップ相の有無を確認する最も一般的な方法は磁化測定です。帯磁率は低温で非常に小さな値となります。

また、スピン・ギャップの大きさに対応する磁場を印加すると、スピン・ギャップが閉じるので、磁化曲線には、急激な

磁化上昇が現れます。 

RCrGeO5 では、希土類の磁性もしくは磁性を持つ他相

(YCrGeO5 では単相試料が得られなかった)の影響のため、

帯磁率の温度依存性からはスピン・ギャップ相を確認でき

ませんでした。金道研で強磁場磁化測定を行いましたが、

スピン・ギャップが大きく、YCrGeO5 で磁化上昇の裾を

捉えることができたに留まりました。そこで、J-PARC の

ビームライン BL12 にある HRC 分光器を使って、R が Y、

154Sm、または Nd の粉末試料の中性子非弾性散乱測定を

行いました。全試料でスピン・ギャップの存在を示す磁気

励起を観測しました。図 2 に YCrGeO5の結果を示します。

東北大の富安先生らによって考案された変換法 1)を用いて

実験結果から計算した、スピン鎖方向に対応する散乱ベク

トルݍଵDと散乱エネルギーω平面での非弾性中性子散乱の

強度分布です。なお、鎖内の Cr-Cr の平均距離 d を用い

て、ݍଵD ൌ ଵDݍ。と規格してありますߨ2/݀ܳ ൌ 0.5で強度が

強く、反強磁性鎖であることと一致します。磁気励起の分散関係は白線で示したω ൌ ඥ20ଶsinଶሺ2ݍߨଵDሻ  10ଶで合わせる

ことができます。ここからスピン・ギャップの値を 10 meV と評価しました。 

 Rb2Cu2Mo3O12 は明治大の安井先生を中心に研究を行っています。私は中性子非弾性散乱と比熱測定に参加しました。榊

原研で測定した極低温での磁化曲線と帯磁率の温度依存性、益田研で測定した比熱の温度依存性からスピン・ギャップ相が

存在することが判りました。また、J-PARC のビームライン BL14 にあるアマテラス分光器を使って粉末試料の中性子非弾

性散乱測定を行いました。スピン・ギャップ励起が観測され、スピン・ギャップの値は 3 種類の測定でほぼ一致しました。 

 実はフラストレーションスピン系の中性子散乱研究として、JRR-3 の PONTA 分光器で偏極中性子線を用いて、

Cu3Mo2O9という物質の磁気構造を決めることを目標としていました。大変残念なことに 2012 年度には JRR-3 は運転さ

れませんでした。出来るだけ早期の再開を切望します。この研究はそのときまでの宿題とさせて下さい。 

 中性子散乱施設を含めて、東大物性研には多くの素晴らしい施設や装置があります。それらを利用するに当って、客員職

員であれば寒剤代や旅費のサポートが受けられます(つくばからの往復だって、回数を重ねればそれなりの額になるのです)。

また、客員職員という肩書があると仲間の 1 人と(勝手に)思って出入りできる点も良かったです。よって、普段の共同研究

よりも楽しめました。客員職員制度は今後も是非とも続けて頂きたいです。特に若い人の支援になるといいと思います。 

 本研究に関しては、益田隆嗣先生を初め多くの方々に大変にお世話になりました。名前を挙げさせて頂き、感謝したい

と思います。東大物性研の萩原雅人さん、左右田稔先生、松尾晶さん、金道浩一先生、榊原俊郎先生。明治大の安井幸夫

先生。高エネ機構の川名大地さん、横尾哲也先生、伊藤晋一先生。J-PARC センターの河村聖子さん、中島健次さん、菊

地龍弥さん、稲村泰弘さん。ありがとうございます。 
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図 2：ωെ ଵD平面でのݍ YCrGeO5粉末の 4.0 K の非弾性中性子

散乱の強度分布。入射中性子のエネルギーは 51.1 meV である。 




