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§1．は じめ に

　　低次元量子ス ピ ン系で はマ クロ ス コ ピッ クな量子多体効果が様々 な形態で 現れる．そ

の 中で も基底状態が 非磁性 で最低励起状態 との間に有 限の エ ネル ギーギャ ッ プをもっ い

わ ゆ るス ピンギャ ッ プ系 の研究が近年実験 ， 理論両側面か ら非常に盛ん に行わ れて い る．

こ れ らの 研 究の 結果 ， ス ピ ン量 子数 の 大きさ ， 幾何 学的配列 ， 異方性な どがギャ ッ プ の

有無 を本質的 に 支配 する こ とがわか っ て きた ．理 諭的には ， 例 え ば一
次元整数ス ピ ン系

G顎 1
，
2

、
．．．）で は （ハ ル デ ン）ギャ ッ プを もち得る の に 対 し， 半整数ス ピン （S ＝ 1！2

，
3／2

，＿）

の 場合 は最近 接相 互 作用 の み を考 え る限 りギャ ッ プ レス で ある こ とがわか っ て い る ． し

か しな が ら ， 半整 数 ス ピ ン 系で も格子 との 結合を導入す る と （格子が二 量化 し相互作用

が交替 した結果 ），系 はギ ャ ッ プを獲得す る こ とがで きる （ス ピンパ イエ ル ス 系）． ま た

フ ラス トレー シ ョ ン （次 近 接相 互 作用 ） を新た に導 入す る こ とも系 に ス ピンギ ャ ッ プ を

もた せ る手段で ある こ とが理 論的には確立され て い る ．実験的に は ， 例えば ， Y2BaNiOs（Nii
“

；

、S＝・1）［1］がハ ル デ ン物質 ，
　 CuGeO3（Cu2

＋

；S＝ 1／2）【2］が ス ピンパ イエ ル ス物質の 典型 例 と して

知 られ て い る ．また二 次元 系として は ， 規則的に欠損 した V4“

イ オン（SL・1／2）の 正 方格子構

造 を有する CaV40p【3〕に おい て ス ピンギャ ッ プが見い だされて い る．

　　本解説で は S＝1！2の二 次元直交ダイマ ー
格子 を もつ srCu2（BO ，）2 の大型単結晶育成と，

得 られ た 単結 晶試料 を用 い て 物性測定か ら こ の物質 の磁性 を議論す る．帯磁 率な どの 結

果か ら， こ の 系が 強 く フ ラ ス トレー ト した二 次元 ス ピンギ ャ ッ プ系で ある こ と を示 す 。

ま た厳密 な 基 底 状態 を もつ Shastry−Suthcrlandモ デル と の 対応に つ い て も述 べ る ．さ らに

非 弾性 中性子 散乱 よ り明 らか に な っ た トリプレ ッ ト励起 の 局在 性 をダイマ
ー

の 直交性 と

い う観点か ら議論 したい ．
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§2．結晶構造

　　SrCuユ（BO3）2 は空間群 142m の 正方晶に属 し， 格子 定数は a ＝ 8，995　A ，
　 c＝ 6，64g　A で あ

る ［4］．Cu2
＋

，　 B3
＋

， 02
’
か らな る層 （図 1（a）） と se ＋

の み か らなる層 とが交互 に c 軸方向に

積層 した構造 を もっ ．CuBO3 層 内におい て Cu2＋

は平面四 配位に よ り CuO4 の ユ ニ ッ トを も

っ ． こ の ユ ニ ッ トニ つ が稜共有 に よ っ て ダイマ ー Cu
ユ
06 を形成して い る ．ダイ マ ー同 士 は

BO
，
を介 して 二 次元的 に連な っ て い る ．図 1（a）か ら 岳 1！2 の ス ピン をもつ Cu2†

の み を抽

出 し たの が図 1 （b）で ある ，以下 の 議論で は面内の 最近接 （ダイマ ー内）相互作用 ノ と次

近接 （ダイ マ
ー問）相 互 作用 J ’

の み を考慮する こ と にす る．CuBO
，
　E は Sr2． の 非磁 性層に

よ っ て 空間 的 に 切 り離 され て い る の で ， 面 内相 互 作用 は無視で きる と考 え て よ い ． こ の

構造 の 最 も重要な特徴は ， 最近 接の ダイマ ーが直交 して い る 点に ある ．また ♪ O （反強磁

性的）な らばダイ マ
ー

間相 互 作用 の 符号に は関わ らず フ ラ ス トレー シ ョ ンを感 じる こ と

もわ か る ．
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図 lSrCu2 （BO3）2 の結晶構造．（a）CuBO ユ 層．（b）Cu2
＋

に よ る直

交ダイマ ー格子 と相互作用 J， J
’
．（c）Shastry−Sutherland格子．
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§3．単結晶育成

　　粉末試料合成 は こ の 物質を発見 した Smith ら［4］に従い ， 通常 の固 相反応 法に よ り行 っ

た．高純度 （9999％）の 出発物質 SrCO3，　B203，　 CuO を乳鉢 に入れ
， 丹念に混合 した後 ，

一
気圧 の 酸素流 中 850 ℃で仮 焼 き をす る．さ らに 900 ℃ で 数 日間の 熱処理 を数 回繰 り返

せ ばほぼ酸素欠 損の な い定比の 目的物質が得られる．

　　SrCu2（BO3）ユ は 950 ℃付近で CuO ，　 SrO な どに分解す る ため 単結晶育成に は何 らかの

融剤が必要不可欠である．実際 Smith らは LiBO2 を融剤と し，白金る つ ぼを用い たフ ラッ

ク ス 法に よ り単結晶育成に成功をお さめ て い る ［4］． しか しなが ら結晶の サイズは 0．20×

0．08× 0．O．3　mm
コ

と非常 に小 さ く通常 の 物性測定 に は不十分 な大きさである ，当初 ， 我々 は

彼 らの や り方 を踏襲 し LiBO2 を用 い た フ ラッ クス 法 に よ る 育成 を試み た．降温 速度 ， 酸

素雰囲気 ， る つ ぼの 大き さや材質な ど様 々 に条件 を変え たの だが ， 得 られ た単結 晶 は や

は り非常に小 さか っ た （あるい は得 られ なか っ た）．その 上 ， SrCu2（BO3）2 は 40 ℃程度の

水 に も分解する た め結晶 と融剤 を分 離する こ とす ら困難を極 め た． こ の 他 に も種 々 の 融

剤 も試 したが 目的の 単結 品 を得る こ と はで きなか っ た．るつ ぼを用い る 通 常 の フ ラ ッ ク

ス 法は融 剤 を用 い る方法 と して 最 も簡便 で 広 く使わ れ て い る 方法で あるが ，育成 時に 小

さ な種 結 品が お互 い に妨 害 して 結 品成長 を阻害す る こ と，る つ ぼか らの 汚染 の 可能 性 が

ある な どの 問題 点 を抱え て い る ，

　　そ こで次に TSFZ 法 （travelling　solvent 　fioating　z。ne 　method ；溶媒移動浮遊帯域 法）を

試 み た［5】． （融剤 を用 い な い ） FZ 法で は ，原理 的 に育成 開始直後 の 幾 っ か の 小 さ い 単結

晶 の 中か ら最終的 に 一
つ の 結晶が勝 ち残 る の で ， 大型の 単結晶 を育成す る こ とが可能 で

ある ． また 上述 した簡便な フ ラ ッ ク ス 法で の 問題点 （る つ ぼか らの 汚染 ， 融剤 を単結 晶

か ら分離す る困 難） もな い ．つ ま り融剤 を用 い る フ ラ ッ ク ス 法 と良質で大型単結晶が 育

成で きる FZ 法の 利点を組合わせ たの が TSFZ 法な の で ある ．融剤には LiBO2 を用 い ， 装

置 は物性研付属物質評価施設 の FZ −T　I　OOOON　high・pressure　type（ク リス タル シ ス テ ム 社）

を使用 した ．最 適な育成 条件を探すの に は多 くの 試 行錯誤 を要 したが最終的に 1気圧 の

酸素流中 ，
6mm φの 試料棒， 05　mm ／h の 育成 速度，20　rprnで回 転させ た場合，成長開始

か らお よそ IO　mm 以降で モ ノ ドメイ ンが得 られる こ とが わか っ た （図 2（a））．こ こで は特

に 育 成速度 の 重要性 を強調 しておきた い ．上記の 速度よ りも速い と ， 例 えば LO 　mmh で

育成 する と双 晶構造 がで きる な ど良質 の 結晶は得 られ ない ．ゆ っ く り と育成す る こ とで
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溶融帯 の 組成 と温度 の 揺 らぎ を抑制す る こ とが で きる の で あろ う．育成 物が 単結 晶で あ

る こ とは ラ ウエ 写真，中性 子回 折な どか ら確認 した ．結晶 は濃青色で 透明で ある ．層 状

構造で ある こ とを反映 して c 面が容易に 劈開する （図 2（a））．

　　言 うまで もない こ と だが ，単結晶 を得 られた こ とに よ っ て初めて 多 くの 物性測定 ， 例

え ば中性子 散乱で 磁気励起 の 分散関係 ， ESR や ラマ ン 散乱に よ る トリプレ ッ ト励起 の 観

察な どが可能に な っ た．以下 に紹介するよ うに SrCu2（BO3）2 の もた らす興味深 い物理 の 理

解 は こ こ 1，2 年で 急速 に進展 した感 は あ るが ， 固体化学屋 と しては大型単結晶の 育 成に

成功 した こ との 意義を強調 した い．
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図 2　TSFZ 法によ り得られた SrCu2（BO3）a 単結晶，（a）試料棒．

育成 開始後 （矢印）約 10mm 以降はモ ノ ドメイ ン．（b）劈開 し

た単結晶 （6  x6   × 3  ），

§4．二 次元ス ピンギ ャ ッ プ系

　　SrCu2（BO3）2 がス ピンギャ ッ プ系で ある こ とは最初に 帯磁率の 温度変化 よ り示唆 された

［61．図 3 に SQUID 装置を用 い て 測 定 した 粉末試料［6］およ び単結 晶［7］の 帯磁率デ
ータ を

示す．粉末 試料 の 150K 以 上 の 高濕領域の 振る舞い は S＝ 1！2 のキ ュ リー ・ワ イ ス 則 に良 く

あ い ， ワイ ス 定数 θは 一92．5K ，　 g
＝2．14 と見積も られた ．単結晶試料の 平 行及び垂直帯磁

率 を比べ る と印 可磁 場の 方向によ る違 い が顕著 に見 られ る ． こ の 異方性 の 原 因 は g 因子

の 異方性 に よる もので ，ESR 測定か ら見積も られ た g广 2．28，
　 g ⊥

＝ 2．05 を用い る と単結 晶
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図 3SrCu2（BO ，）2 の平行帯磁率 （● ：H 〃c ）お よび垂直 帯磁 率 （O ：H
’

⊥ c）．実線は粉末試料 のデー
タ ， 波線は式（2）の 孤 立ダイマ ー

モ

デル （J ≡ 30K ）に基づ い た理 論曲線 ．挿入 図 ：平行帯磁率 （● ）

か ら低温部 の 不 純物項 を差 し引 い たス ピ ン帯磁 率 （△）．点 線

は式（1）を用い た フ ィ ッ テ ィ ン グ．

の 帯 磁 率データニ つ を規格化 する こ とが で きる ．た だし ワイス 温度は θ ＝ − 102．5K と粉

末試料の それ に比べ やや上方修正 した値が得 られ た．

　　150K か ら温度 を下げて い く と，キ ュ リー ・ワイ ス 則か ら逸 脱 し ， 約 15　K で 極大値

を と っ た後 ，急激な減少 を見せ る．最終的に絶対零度でゼ ロ に 近づ くように見 え る．図 3

の挿入 図を見れ ばわか る よ う に実際 には 4K 以下で帯磁率の 上昇が み られる が， これは

結晶の 不完 全性等 に 由来 して 誘起 さ れ た局在 ス ピン に よる もの で あ ろ う． こ の 非本質的

と考 え られ る 項 （S』112 と して SrCu2（BO3 ）2 の 僅か 0，14 ％）を差 し引い た結果得 られるス

ピン帯磁率をみ る と， 絶対零度で は帯磁率ゼ ロ の 非磁性状態で ある こ と，す なわち こ の

系がス ピンギ ャ ッ プ系で あ る ことがわか る ．ス ピンギ ャ ッ プの 大 きさ △ （基底
一重項 と

最低励起三 重項状態 との エ ネルギー差）は ，
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　　　　　 λrcく cxp （一ムノ11）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）

の よ うな熱活性型 の温度依存性を仮定 して フ ィ ッ トする と△ ＝ 34K が得られた．

　　こ の 系の ス ピンギ ャ ッ プ的振る舞 いは既 に ESR［8］や NMR ［6］な ど様々 な物性測定か ら

明 らかとな っ て い る ．例と して ， 日本原子 力研 究所に ある物性研 の 5G 　PONTA 分光器 を

川 い て 行わ れ た 非弾性中性子 散乱実験 の 結果 を紹 介す る 「91．実験 に は 1．5Cm3 程 度 の 単

結品 SrCUI（
IZBOI

）2 を」｝Hいた． こ こ で
11B

を用い て い る の は自然比で 11％存在する
10B

によ

る rl1性子線の 吸収 を さける ためで ある．図 4 は逆格子点 g −

（2，0，0）に お ける エ ネル ギー
ス

キ ャ ンの結果 ある ．3．O　 meV 付近 に存 在する鋭い ピー ク （遷移 1） は ト リプ レッ ト
ー

個 を

励起する モー ドである ，こ の 遷移エ ネル ギーは温度 に換算する と 34K で あ り ， 上述 した

帯磁率か ら見積も られ たギャ ッ プの 大 き さ と一
致 して い る．高エ ネ ル ギ

ー
側 の 遷移 2

，
3

に つ い て は §5 で 議論す る．
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SrCu2（BO3）2

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 O ：1．7K
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ▲ ：24K

繼轟轟 転．
遅移 1　遷移 2　　　　 遷 移 3

5　　　　　　 40
エ ネルギー （meV ）

15

図 4　2＝（2，
0

，
0）に おける 中性子散乱強度の エ ネルギ

ー
依存性．

　　以 下で は，ス ピン ギャ ッ プの 機構 につ い て 議論する．図 2（b）の結晶構造 を
一

瞥する と，

J の み を考える孤立ダイ マ ーモデル で十分の よ うに も思 える （も しそ うな らば trivialな問

題で ある）． しか し，SL・112孤立 ダイマ ーモ デル の 帯磁率

　　　　　・
一欝 ［・・｝ex・（… ）］

−1

　 　 …

で は実験結果を 再現 す る 試み は完全 な失敗 に終わ っ た ．例 え ば ， 帯磁率が極大 を とる 温

度 （15K ）を合わせ よ う と した理論曲線 （図 3 の 波線）は実験デー
タよ り遙か上方にず

れ て い る ． また 高温 の 極限で この モ デル はキ ュ リー ・ワイ ス 則 と a＝− J’4（齧 一△’4）の 関

係 に あるが ， θは 上述したよ うに 一100K 程度で あるこ とか ら△＝ 400K とい う現実 （34K ）
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とはかけ離れた値がで て しま う． これ らの 事実か ら ， ダイマ ー
聞相互作用 J

’
を無視す る

こ とはで きない こ とが わ か る ．言 い 換えれば ，
こ の 系は面 内で強 く相関 をも っ た二 次元

ス ピンギャ ツ プ系で ある とい える ． §2 で述べ たよ うに J
’
は系 に幾何学的なス ピン フ ラス

トレーシ ョ ン を導入する 役割 を担 い ，ノ
’

が大 きい ほ どフ ラス トレー
シ ゴン の効果は大き い ．

ワイ ス温 度 に 比 ベ ス ピ ンギ ャ ッ プの 大 き さが 小 さ い の は，強 い ス ピ ンフ ラ ス トレー シ ョ

ン の あ らわ れで ある ．

§5， 厳密な直交ダイ マ
ー 基底状態

　　前章で 議論 したよ うに こ の 物質 の 磁性 を議論する には 」 と J ’

を露わに考慮 した二 次元

モ デル が必 要で あ る が，そ れは一見困 難な 問題 の よ うにみ える ， とこ ろが驚 くべ き こ と

にそ の物質 に 対応 したモデル が 20 年程前に 当時 ア メリカの ユ タ大学の 理論家 Shastryと

Sutherlandに よ っ て 構築され て いた の で ある （我々 は もちろんその 事実 を知 らず に実験 を

始 め たわけで あ るが …
）［10］．彼 らが 考察 した格子 は図 1（c）に示 すよ うに正 方格子 に規則

的に対角線 を入れた もの で あ り ，
SrCu2（BO3）2 の 格子 と異な る． しか し

， 図 1 （c）におい て ノ

に対応 した対角線の長 さを短 くすれば 図 1（b）の SrCu2（BO3）2 の格子 に変換で きる こ とか ら

わ か る よ う に
，

こ の 二 つ の 格子 は トポ ロ ジ カル に は 全 く等 価で ある ．従 っ て SrCu2（BO3）2

は Shas．　try−　Sutherl　tnnd 格子 の 良い モデル物質にな っ て い る わけで ある ．

　　Shastry らに よる と ，
こ の 系 を記述する 二 次元ハ イ ゼ ンベ ル グモ デル の ハ ミル トニ ア

ンは次式で 与え られ る ．

　　　　　
’｛

　
＝
　J2si

’
・・

＋ 」
覃

Σ・ヂ・・　　　　　　　　　 （・）

　 　 　 　 　 　 　 　 n ．n．　　　　　　　　　　　　 n．n．n．

こ こ で ，
ノか らな るダイマ ー

の ス ピン シン グレ ッ トの 積で書い た波動関数

　　　　　1・う一 喘 （1・・一↓↑〉）〉　 　 　 …

は
“
ノ

’

の 値 によ らず
”

厳密な 固有関数に な り， 特に ♪ ＞J ’

の ときに 厳密な基底状態 にな る．

J
’；O の ときに 厳密で ある の は当た り前の こ とで ある が ， ！ ≠ O の ときに も厳密性 が成 り立

つ の は ダイ マ
ー

が直交す る 特殊 な配列 に よ っ て J ’
に 関する相互 作用が キ ャ ンセ ルす る か

らで ある （詳 しくは宮原 ， 上 田 の 論文 ［11］を参照 され た い ）．式（4）の よ うな 厳密な ダイ マ

ー
基底状態 をもつ 理 論モ デル は現在 まで に 数多 く構築 され て い る ．そ の 中で 初 め て見 い

だされ ，かっ 最 も有名なモ デル が Majumdar と Ghosh に よ っ て考察 され た最 近 接，次近接
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相 互作用 （そ れぞ れ JNN
，
　 JNNN）か らなる 一次元鎖モ デル で ある 【12］． しか しなが らこ の

モ デル が厳 密性 を満足 する ため に は JNN・　2」画NN を満足 しな ければな らな い た め ， 現実 の 物

質 で こ の 厳 格な関係が実現す る こ とは不可能 で あ ろ う （また存在 して い る と しもそれ を

実験的に 証 明する の は無理 で あろ う）．S¢ u2（BO3）、 は Shastry・Sutherlandモ デル を実現 して

い る ばか りで は な く ， 多 く の 理 論モ デル の 中で厳密 な ダイ マ
ー

基底状態 をもつ 初 め て の

物 質で ある こ とは特筆す べ き事突で ある ．

　　宮原 ， 」ゴ冂は Sliat　try−Sutherlandモデル よ り 0 と △ を ノ と 」
’
の 関数 と して表 した［11］．

粉末試料 の測 定 データ （θ 菖 一925 ， △＝ 30K ） か ら J ・ 100　K ，
　J

’
＝ 68　K と評価 し， こ れ ら

の値 を使 うと図 3 の 帯磁率 の 温度変化が見事 に再現 で きる こ とを示 した ．また単結 晶試

料に よる 最近の データ θ ＝
− 1025

，
△ ＝ 34K を用い る とJ≧ 110K

，
　J ’

＝ 75K が得 られて い る．

粉末試料，単結晶い ずれ の 場合 で も 」
’IJ＝O．68 で ある か ら，　 J ’

の 寄与が重要で ある こ とが

理 論的に はっ き りと示されたわ けである ．

　　こ こで J＝ O の 場合を考える と ， 図 1（c）か らわか る よう に 」
’
によ る二 次元正方格子 に還

元 され る ． こ の とき系 は 言 うまで もな く反 強磁性秩序 を もつ ．従 っ て J ’IJ を変化 さ せた

と きス ピンギャ ッ プ状態 か ら反 強磁 性状態 へ の 相 転移が期待 で きる ，実際 ， 臨界 点 は

（」7J）、

＝O．70 と決定 され て い る が ［11］，　 SrCui（BO3）2 で は J ’IJ＝ 0，68 で ある こ とか ら臨界点近

傍 に位 置す る こ とが わか る ． した が っ て 実験 的に相互 作用 の 比 を変 え て や る こ とが で き

れば転移点を超 えて 反強磁性状態に する こ とが期待で きる．こ の よ うな観点か ら今 まで Sr

サイ トの Ba や Ca へ の 置換等 を試み た が ， 残念 なが ら系は依然 ギ ャ ッ プを も っ た ま まで

△ の 大 きさに も殆 ど変化が見 られて い ない ［13］．

§6． 局在した トリプレ ッ ト励起

前章 までは SrCu2（BO ，）ユ の 主に 基底状態 につ い て考察して きたが ， 本章で は非弾性中性子

散乱の 結果か ら励起 された トリプレッ トの 動的性質 につ いて 議論する［91．図 4 に示 した

よ うに 15K で 存在する 3 ， 5 ， 9meV 付近の 励起が 24　K で は消失する こ とか ら，これ

らは全て磁気的な起源を もつ 励起で あ る こ とがわ かる ．実際 ， 他 の 実験 結果 と合わせ る ［8，

9
，
14］とエ ネルギー の 小 さい 順に トリプ レッ トを一

，
二

， 三 個励起する モ
ー

ドで ある こ と

が 明 らか に な っ て い る ． こ れ ら三 つ の 励起モ
ー

ドを様々 な g に わ た っ て測定 して得 られ

た 分散関係 を図 5 に 示 す ． こ こ で 最 も重 要な の は モ … ド 1 に分散が 殆 どな い こ と ，言い

換えれ ば励起され た
一

個の トリプレ ッ トが著 しく局在 してい る こ とで ある ． 励起エ ネル

一 434 一

N 工工
一Eleotronlo 　Llbrary 　



Bussei Kenkyu

NII-Electronic Library Service

Bussel 　 Kenkyu

「
低次 元 量子 ス ピ ン 系 （無機系 ・実験）の 最近 の 展開 1 」

12
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馨
981

竺
霹 6H

4

2

｛0ρ｝ （：BO ） （：：“T｝ （0，0）

図 5　遷移 工，2，3 の 分散関係．

ギー
の 極大値は 3．I　mcV ，極小値は 2．9　meV で あ りそ の 差△E は僅かに 0

；
2　meV で ある ．

これ は他の 低次元ス ピ ンギャ ッ プ系 に見 られる 分散 と比べ 著 しく狭 い．例え ば
，
CuGeO3

では鎖方向に 14m6 ＞　［15］．
　 CaV40gで は面内に 7md ＞ ［16］の 分散 の 幅が 観測 され て い る ．

通常 ， こ の よ うに トリプ レ ッ ト励起 が 局在 する よ うな状況 が 生 じる の は孤立 ダイマ ー系

の よ う に 空 問的 に 幾 つ か の ス ピ ンが 孤 立 して 存在 して い る 場合 に 限 られて い た ． しか し

なが ら既 に 述 べ たよ う に SrCu2（BO ：）2 で は 」1σヒ0．68 で あ り，ダイ マ ーは二 次元面内で 極め

て 強 い 相互 作用 に よ り結 びつ い て い る か ら， トリプ レ ッ ト励 起 が 局在す る に は何か別 の

要因 を考え な けれ ばな らな い ．

　　実は ， こ こ で もダイ マ ー
の 直交配列が 重要な役割 を果 た して い るの で ある．詳細 に つ

い て は 理論の 文 献 ［11｝に譲 る が ，式（2）の 第二 項 を摂動項 と して扱 っ た とき ， 六次摂動か ら

初 めて
一

個の ト リ ブ レ ッ トが 動 く こ とが 可 能 に な る ．すな わ ち，五 次まで の 範囲で は 分

散は全 くな く，分散の 幅を作 り出す の はせ い ぜい 六次摂動以降の項 に よる もの で ある ，

　　
一

方 ， 遷移 2 の分散 は 1．5m6 ＞ とや は り小 さい が ，逆に こ こで注 目したい の は励起モ

ー
ド 1 の 0．2meV に比べ る と遙かに分散が大 きい とい う事実で ある ．これが意味する の は ，

トリプレ ッ トニ 個 の 励起は トリプ レ ッ ト同士の 相関に よ り ， 動 きやす くな っ て い る こ と

で ある ［16，
17］．理 論的 に も最 近 接の位 置に い る 二 つ の トリプ レッ トは四 次摂動か ら伝播
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可能で ある こ とが示 されて いる 。遷移 3 の ピーク は非常にブ ロ ー ドで強度 も弱い ため分

散関係を正確に議論する の は難 しい が ， 分散が遷移 1 や遷移 2 に 比べ て大き い とい っ て

よ さそ うで ある ．

　　SrCu2（BO コ）2 にお いて トリプ レッ ト励起が局在 して い る こ と を示す他の 実験的証拠 と し

て 磁 化 曲線にみ られ る量子化 され たプ ラト
ーが ある ，15K 以下の 低温で 測定 した磁化曲

線には 飽和磁化 の 1×3． 1／4 ， 1／8 の磁化 の 位置 に プラ ト
ーが観測 され た．プラ ト

ー
の 領域

で は局 在性の 強 い トリプ レ ッ トが秩 序化 を起 こ して い る． どの よ うな磁化 の 値 の とき に

秩序化 す る の か ，またそ の とき どの よ うな磁気構造 を とる の か とい う問題 は非 常 に興味

深 く現在活発 に 議論 されて い る が ， 残 された紙面の 関係上こ こで は割愛させて い ただ く．

§7． ま とめ に

　 本稿で は二 次元 直交 ダイ マ ー
系 SrCu2（BO ，）2 につ い て の 我々 の 研 究の 成果を理 論結果

と交 えて報告 した．まず TSFZ 法を採用 した結果幸運 に も得 られた大型単結晶 の育成に っ

い て 述べ た ．帯磁率測定よ りダイマ ー
間相互作用が強 くフ ラ ス トレー

トした二 次元ス ピ

ンギ ャ ッ プ系で ある こと を示 した．相互 作用 の 大 きさとス ピンギ ャ ッ プの 大き さはそ れ

ぞれ ，
J＝ 110　K

，
　 J’＝75　K （単結晶の 測定デー

タ）， △ ：34　K と見積もられた． フ ラス トレ

ー
シ ョ ン と聞 くと何 か混沌 と した状態 を連想す るが ， 隣 り合 うダイマ

ーが 直交 する こ と

に 起 因 して基底 状態 は厳密 に解 く こ とが で き る とい う意味で は 非常 に シ ン プル で 美 しい

モ デル とい えよ う ． こ の よ うに厳密な基 底状態 を もつ こ とはこ の 系の 励起状態を理 論的

に よ り深く考察す る こ と を可能 に した ．非弾性中性子 散乱 の 実験結果 （トリプ レ ッ トー

個 の 励起が殆 ど局在 して しまうこ と，相関 をもっ た トリプ レ ッ トニ 個 の励起 は一個の そ

れ に 比べ 動きやす くなる こ と）は理論計算 によ っ て見事に 証明された，

　　こ こで 述ぺ た成果は 国内外多 くの研 究者 との 共同研究 によ っ て 得 られ た も ので ある ，

特 に物性研 の 鬼 塚賢三 （以下敬称 略） には単結晶 育 成 に関 して ， 同 じ く物性研 の 阿曽尚

文 ， 西正 和 ， 加倉 井和久 には非弾性 中性子散乱実験 に関 して 大変お世話 に な っ た，また

宮原 慎，上 田和 夫 ， 戸 塚圭
一か らは 理論の 立 場か ら多 くの 有益な コ メ ン トを頂 い た ， こ

こ に 感謝 の意を表したい ．
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