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通常の強磁性体や反強磁性体では、温度を下げると磁性

を担う電子スピンが一定の規則にしたがって整列し、長距

離秩序を形成します。ところが、量子揺らぎが強いとこの

整列は壊れやすく、特に低次元系ではその効果が顕著です。

代表例がスピン量子数 1/2 の一次元スピン鎖で、低エネル

ギーでは朝永–ラッティンジャー液体(TLL)として普遍的

に記述され、励起は個々の準粒子ではなく密度揺らぎやス

ピンの集団的な運動として現れます。また、二次元系でも

三角格子やカゴメ格子のように反強磁性相互作用が競合す

る(磁気フラストレーションが強い)場合、秩序を作らずに

量子スピン液体(QSL)に至る可能性が議論されてきました。

近年では、ハニカム格子上のキタエフ模型における QSL

の理論提案が、候補物質の探索や精密測定を伴う材料研究

を加速させ、基礎物性にとどまらず将来的な量子情報分野

との接点も含めて、量子磁性体研究の関心をさらに広げて

います。 

本研究で着目する「異方的三角格子反強磁性体」は、量

子磁性の文脈で 20 年以上にわたって盛んに研究されてき

た代表的なスピン模型です。異方的三角格子とは、辺を共

有する二等辺三角形が連なった格子で、短辺方向と長辺方

向での反強磁性相互作用の強さJ、J’ が異なります(図1a)。

特に 0 < J’/J < 1 の領域では、等方的な三角格子反強磁性

体(J’/J = 1; 基底状態は 120 度構造)と一次元スピン鎖 

(J’/J = 0; 基底状態は TLL)をつなぐ中間模型と見なすこ

とができます。したがって、J’/J を変化させたときに性質

の異なる両極限の基底状態がどのように結びつくのかは自

明ではなく、その理解を目指して多くの理論研究が積み重

ねられてきました。 

他方で、実験的には無機化合物Cs2CuCl4が典型的なモデ

ル物質として位置付けられ、磁化率および比熱の温度依存

性や磁気励起の観測から、二次元格子でありながら鎖方向

の性質が前面に出る「磁性の一次元化」と呼ばれる振る舞

いが報告されてきました(図 1b)。しかし、Cs2CuCl4 では

結晶対称性から許容されるジャロシンスキー・守谷 (DM)

相互作用や面間相互作用といった弱い摂動が低温で効き、

最終的にらせん磁気構造を伴う長距離秩序が生じてしまい

ます。こうした摂動の影響を本質的に抑えた「理想的な」

異方的三角格子反強磁性体のモデル物質は依然として乏し

く、その欠落がこの分野の課題の一つとなっていました。 

我々は、ピナライト(組成式 Pb3WO5Cl2)と呼ばれる非

磁性鉱物に着目し、タングステン(W)を磁性元素であるレ

ニウム(Re)に置き換えた複合アニオン化合物の開発を試み

ました。さらに、鉛(Pb)サイトにカルシウム(Ca)、ストロ

ンチウム(Sr)、バリウム(Ba)の置換、塩素(Cl)サイトに臭

素(Br)の置換を行うことで、全 7 種類の新物質 A3ReO5X2 

(A = Ca, Sr, Ba, Pb; X = Cl, Br) の合成に成功しました[1-3]。

これらの物質に対してパルス強磁場下で磁化測定を行い、

有限温度ランチョス法に基づく理論計算との比較から、

―「複合アニオン化合物」で磁性の一次元化の謎に迫る―

図 1: (a) 異方的三角格子上の 2 種類の反強磁性相互作用 J、J’と幾何学的フラストレーション。(b) 低温における磁性の一次元化。 
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物質ごとに J’/J の値に若干の差があるものの、その比は

0.25~0.45 の範囲に収まることが明らかになりました(図

2a)。いずれの物質においても、磁化率および比熱の振る

舞いは一次元的な性質を示しており、異方的三角格子が比

較的大きな J’/J で特徴づけられる場合であっても、磁性

の一次元化が生じることが分かりました。 

さらに、結晶構造解析および第一原理計算の結果から、

本物質群は(i)DM相互作用が内在する物質(グループ#1)、

(ii)面間相互作用が比較的強い物質(グループ#2)、(iii)付

加的な相互作用の影響が無視できる物質(グループ#3)の

三つに分類できることが明らかになりました(図 2a)。実

際に、グループ#1 および#2 に属する物質では、低温での

比熱測定から磁気相転移が観測されました。一方、グルー

プ#3 の物質については、ミュオンスピン回転実験により、

60 mK という極低温に至るまで磁気相転移が起こらず、

動的なスピンの揺らぎが持続していることが確認されまし

た。また、中性子非弾性散乱実験によって、TLL 状態を

示唆する磁気励起の観測に成功しました(図 2b)。 

 以上の結果から、本研究では複合アニオン化合物

A3ReO5X2 を用いることで、異方的三角格子反強磁性体に

対する系統的な実験研究が初めて可能であることが示され

ました。特に、従来物質と比べてより理想的なモデル物質

を実現できたことは重要な成果であり、磁性の一次元化に

対する理解の飛躍的な深化に繋がります。また、本物質群

は、磁性を担う元素が 5d 遷移金属元素である点、ならび

に配位子が 2 種類のアニオンから構成される点で物質設計

上の特徴を有しており、磁性を自在に制御するための新た

な物質開発指針を与えるものと期待されます。 
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図 2: (a) 複合アニオン化合物 A3ReO5X2の結晶構造と磁気的性質に基づく分類。(b) グループ#3 に属する「理想的な」

異方的三角格子反強磁性体のモデル物質 Ba3ReO5Cl2において観測された磁気励起スペクトル。 


