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研究成果の概要 
菊池彦光（工学研究科物理工学専攻） 

 

研究の背景と目的 

 物理学においてフラストレーションとは、様々な最適化条件が互いに競合し、系がそれらを

同時には満たす事ができないような状況をさす（要するに、こちらをたてればあちらがたたず、

という状況）。フラストレート系では自明な最適化条件が存在しないため、大きなゆらぎの効

果が見られたり、非フラストレート系では見られない新しい型の秩序相が実現されたりするこ

とから非常に注目されている。特にフラストレート系において予測されたスピン液体とよばれ

る強く揺らいだ特異な状態と高温超伝導発現機構との間の関連が理論的に指摘されたことも

あり、磁性物理のみならずより広範な分野においても新たな展開が見られつつある。本研究の

目的は、新しいフラストレート磁性体の合成・探索を行い、種々の磁気的測定手段を駆使して、

スピン液体状態に代表される新規な物性を発見することである。 

研究結果 

 幾何学的フラストレート磁性体となりうる格子としては一次元ではダイヤモンド鎖、二次元

では三角格子やカゴメ格子、三次元ではパイロクロア格子などが知られている。この中でカゴ

メ格子磁性体では低次元性とフラストレート効果の協同効果のために興味深い物性が期待さ

れるが、理想的なカゴメ格子磁性体はこれまで知られていなかった。ごく最近構造的に完全な

カゴメ格子磁性体 ZnCu3(OH)6Cl2が合成され世界的に注目されている。今回、磁性を系統的に解

明するために、ZnxCu4-x(OH)6Cl2（０≦x≦１）の多結晶試料を合成し NMR、ESR、強磁場磁化、

磁化率、中性子回折実験を行った。ここで x＝１がカゴメ格子に、x＝０は歪んだパイロクロア

格子に対応する。x＝１の試料の磁化率の高温部分のフィットからはスピン間には非常に大き

な反強磁性的相互作用があることがわかった。しかしながら、２K の低温に至るまでなんら長

距離磁気秩序の発生をうかがわせる異常は見られず、大きなフラストレート効果の存在が示唆

された。Zn 濃度 x を増加していくと x＝0.5-0.6 ではスピングラス的転移が約５K において生

じることを見いだした。更に xを増やすと約５Kにおける転移は弱い磁気モーメントを伴う弱

強磁性的な転移に変化していった。図１に約１Tの磁場中で測定した 1H-NMRのスピン-格子緩

和率 T1
-1の温度依存性を示した。x=1 の試料の T1

-1は殆ど温度変化を示さず、低温にいたるま



で磁気相関が発達しないことがわかる。x=1 では

磁化率における異常と対応した約５K において発

散的な変化が見られる。興味深い点は 18K近傍に

幅の広いピークが見られる点で、磁気秩序が二段

階的に起こる逐次転移が生じていることが明らか

になった。このような逐次転移はフラストレート

磁性体にしばしば見られる現象である。また、高

温の転移における T1
-1 の変化がブロードであるこ

とはこの転移が静的なものではなく相当なスピン

ゆらぎが相転移後も残存している事を示唆する。磁気的なエネルギー励起に関する知見を得る

ために本化合物のHを重水素Dに置換した試料を合成し、非弾性中性子散散乱実験を S.-H. Lee

（Virginia 大学）らとともに現在行っている。その結果、x＝０ではスピン対からなる一重項

状態からなるスピン液体状態が実現している事を示唆する結果が得られた。Zn 濃度 xを変えて

行った実験結果から xに対する磁気相図を作成し、量子フラストレートスピン系を統一的に理

解するモデルを提唱した。 
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図１：ZnxCu4-x(OH)6Cl2の 1H-NMR

のスピン‐格子緩和率の濃度及び

温度依存性。 
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