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§1．は じめ に

　低次元量子 ス ピン系 に対 して は従来 よ り数多 くの 実験的 、 理 論的研究がなされて き

た。 これ は低 次元で ある こ とに起 因す る大 きな量子 ゆ らぎの 存在 に よ り、系が古典 論

か らは予想 されな い 特異な磁 気的性質を示す ためで ある。そ の なかで も基底 状態 が非

磁性で あ り、ス ピ ン励起 に有限のエ ネル ギー ギ ャ ッ プもつ 物質 、い わゆる ス ピンギ ャ

ッ プを も つ 物質が興味を も たれ て い る。こ れ まで こ の よ うなス ピンギ ャ ッ プ を もつ 物

質 と して 1次元系で は、ハ ル デ ン系
1＞、交替結合鎖系

2）、梯子格子 系
3）
な どい くっ かの

系が あ り、2 次元系 で は plaquette　RVB 基底状態 を もつ CaV4094）が知られ て い る 。今回

と りあ げる SrCu2（BO ，）2 は CaV
，
Ogに つ づ く、2 例目の 2 次元 系 ス ピンギ ャ ッ プ系 で あ

るが、これか ら述 べ る よ うにそ の 特徴的なス ピン配列 に起 因 した特異な磁性 を示す こ

とか ら注 目 を集めて い る 物質 で ある。

　SrCu2（BO3 ）2 は図 1 に しめす CuBO3面 が問 に

Sr2＋イ オ ン をは さ み なが ら積み 重 な っ た構造 を

もっ
s）

。 こ の とき隣 り合 う CuBO3 面 同士 は 90
°

回転 して い る 。すべ て の Cu イ オ ン は＋2 価 で

あ り 、 ス ピ ン 1！2 を も っ て い る 。 CuBO3 面を

Cu ス ピ ン に 着 目して みる と CuO4 四 辺形の 辺

を共有 したス ピン が dimerを組み 、 そ れ が 問

に B イオ ン を挟む Cu ス ピン 問の 相互 作 用を　　　　　 ． Cu　 。 B　　 O　O
通 して つ なが っ て い る よ うにみ える 。 そ の 様
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　図 】　 CuBO

、面の 構造
子 を 図 2 の 左側 に模式 的 に示 した 。 J は dimer
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図 2　左 ：SrCu2（BO3）、
の ス ピン配置 。　 右 ：Shastry−Sutherland格子 。
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内ス ピン問の 交換相互 作用、J’は dimer 間の

そ れ をあ らわす。図 3 に陰山 らに よ っ て 測定

され た帯磁率の 温度変化の 様子を示す
6）

。 帯

磁率は 15K 付近 で ピ
ー

ク をもち温度下降 とと

もにゼ ロ へ 向か っ て 減少 し 、 こ の 系がス ピン

ギャ ッ プを もつ こ と を示 して い る 。 そ の 後の

中性子散乱
7）
や ESR8 ＞

測 定な どによ っ て こ の

ギ ャ ッ プの 大 きさ △ は約 34K と見積 もられて

い る 。 また宮原 らは この 帯磁率お よび比熱の

測 定結果か ら Cu ス ピ ン間の 交換相互作用 を

J＝85K 、　 J’

＝ 54K、面 間の 交換相互作用 J”〜 8K

と見積も っ て い る
9）

。
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図 3　 SrCu2（BO3）2 の帯磁率
6）

　こ の 系 の ス ピ ンギ ャ ッ プ の 特徴 に つ い て は宮原 ら
ゆ

に よ っ て 以下の ような指摘 が

なされて い る。（1）この 系 は図 2 右に示 した Shastry−Sutherland格子 と等価 で あ り、そ の

基底 状態 は 各 dimerの singlet 状態の 直積でか き あ らわ され る。最近古賀 らに よ っ て な

された Shastry−Sutherland格子 にっ い
一trの 詳 しい 理論研究に よ る と 、 その 基底状態 は

J’

／J＜ O．677 で は そ の 基底状態は上述の dimerの singlet 状態 にな り、
　 O．677＜J’IJ＜0．85 で

は plaquette　singlet 的な非磁 性状態 、そ して J
’
1J＞0．85 で は反強磁性長距離秩序 状態 とな

る
H 〕

。 現実 の 系 で は J
’
／J〜O．635 だか ら dimerの singlet相 と plaquette　singlet 相の 境界付

近 に位置 して い る こ とに な る 。

　（II）励起 された tripletは 強い局在 性 をもつ 。そ れぞれ の dimerが直交 した位置関係に

あ る こ とに よ っ て 、ある 一
つ の dimerサ イ トに 励起さ れ た tripletは 6 次以上の 摂動プ

ロ セ ス で しか他 の dimerサ イ トへ 移 動す る こ とがで きず 、そ れ ゆえ にそ の バ ン ド幅は

極端に小 さ くな る こ とが 予想さ れ る
10・：2）

。 実際 に 中性子散乱に よ っ て 第
一
励起状態の

バ ン ド幅は O．2meV 程度 しか な い こ とが確 かめ られて い る
7）。また 3 章で も述べ る が、

この よ うな tripletの 強 い 局在性に起因 して 、磁化 曲線に プ ラ ト
ー− ma造が 観測 されて い

る
13；。 さ らに こ の 系の面 問 の 相互 作用 は 約 8K と比較的大き い も の の 、 面間方向に つ

い て もや は り dimerが直交 した位置 関係 にある ため にそ ち ら方 向 へ は tripletは全 く移

動する こ とがで きない こ と も指摘 され て い る
9）。ただ し最近 の 理論研究か らは この よ

うな強い 局在性 を もつ の は単
一

の tripletで あ り、隣 り合 っ た二 っ の tripletが 互 い に相

関 をもちなが ら動 くよ うな場合 （correlated 　hopping）に は 比較的大きな運動エ ネル ギー

を もつ こ とがわか っ て い る 。

　本 稿で は
［IB −NMR か らみ た こ の系の ス ピンダイナ ミクス につ い て報告する 。

　 NMR

で測 定さ れ るス ピン格子緩和率 1／rlは 一般化帯磁 率の 虚数部分 に比例する か ら、これ

を測定す るこ とによ り、と くに低エ ネル ギー
域で の 動的磁性につ い て の 情報 を得る こ

とがで きる 。次章で はギャ ッ プと比較 して充分低磁場 （H 《 △）で の 、すなわ ちギ ャ

ッ プが充 分開い て い る と きの ス ピンダイナ ミクス の 特徴を述べ る 。 3 章 で は磁化曲線
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に プラ トーがみ られ る高磁場 で の ス ピ ン ダイナ ミ クス に つ い て述 べ る。

§2．低磁場 （H 《 △ ）で の ス ピ ンダイ ナ ミ クス

（1）実験結果 と解析

　図 4 に それぞれ 25．7kG 、84．3kG で 得 られた 11Tiの 温度依存性を示す 。 磁 場は c 軸

に平行に 、す なわち面 問方向 にか けて い る 。 高温 で は 1rr
，
は通常の Curie−Weiss 則で

期待 され るよ うな温度 によ らない ふ る ま い を示す 。 温 度 を下 げて い くと 20K 付近か ら

零へ 向か っ て減少 し始め 、や は り この 系が ス ピ ン ギャ ッ プをもつ こ とを示 して い る 。

また全温度域 で IA
’
，
が磁 場 に依存 して い る こ と が わ か る 。 図 5 にそれぞれ の 温度 にお

ける 1瓜 の 磁 場依存性 を示 す。こ こで 横軸は磁 場の 対 数 を と っ て い る 。 こ れ をみ ると

1π
1は高磁場 で は ほぼ直線 に 乗 り、そ れが 10 〜 20kG で折れ 曲が っ て み え る 。 こ の よ

うな III
’
，
の 磁場依存性 は 2 次元の ス ピン拡散の モ デル で 説明す る こ とが で きる 。
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図 4　ス ピン格子緩和率 1rr
，
の温度依存性
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図 5　 1rr，の磁 場依存性

　ス ピ ン拡散モデル で は実空間の あ る位置 に励起 された磁 化が 、時間 とともに拡 散 し

て い くこ とに よ り空間的に 均
一

に な る と考 える 。 こ の よ うな場合 にはス ピン相 関関数

の 磁 場に垂直 な成分は波数 q ＝ o の まわ りで 拡散方程 式 をみたす と考 え られ るか ら、以

下 の よ うに書 きあ らわす こ とがで き る 。

掴 一

瑠脚 ・卜（・拗 ］exp （
一・tU

・
t） （1）

こ こで X （q）は波数依存す る帯磁率で あ り 、 D は拡散定数、 ω
、
は 電子 の Lamor 周 波数

で ある。 ω
。
は現象論 的に 付け加えた切 断周波数で 、 こ の逆数よ り長い 時間で は 2 次
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元面内で の 全 ス ピン の 保存 則が みた され な くな る 指標で ある 。 今回 の 場合につ い て は

これ は 3 次元性 を示す もの とみて よ い 。 相関関数が この よ うに か けるとき 11T
且
は近似

的に下 の よ うにな る 。

1俸 一 ・
一

畿弩黔塾 ・の・（グ ・ の （2）

ω
。

《 ω
、
で あれ ば 11Tiは磁 場の対 数に対 して直線 的に な るこ とが わ か る。図 5 中の

実線 は（2）式を用 いて フ ィ ッ トした 結果 で あ る。これ に よ り、こ の 系の 1／1
’
，
がス ピ ン拡

散 モ デル で説 明 され る こ とがわか る。現在の測定条件で は相 関関数の 磁 場 に平 行な成

分 （Su成 分）もわず か な が ら 1／Tiに寄与 して い る もの の 、こ れ は（2＞式 の磁場 によ らな

い 成分 の なか に含 まれ る。

（2）議論 （ス ピン ダイナ ミク ス の 特徴 ）

　得 られ た実験結 果 を解 析す る こ とによ っ て この 系 の ス ピ ン ダイ ナ ミク ス の 特徴 が

み え て くる 。（2）式 を用 い た フ ィ ッ トか ら得 られた拡散定数 D の 温度依存性 を図 6 に 示

す 、 こ こ で D は隣接す る Cu サ イ トヘ ス ピン が移 動す る 時間の 逆数で あ る 。 高温 で は

D は ほとん ど温 度 によ らない が 、約 80K 以下 で 温度 の 下 降と と も に減 少す る 。 こ の ふ

る ま い は 他 の ス ピ ン ギ ャ ッ プ系で 観測 さ れた拡散 定数の 温 度依存 性 と は大 きく異 な

る 。 これ まで の 例で は 拡散定数は温度下降と と も に増大 し、やがて マ グノン の 運動 は

コ ヒー レン トにな る
且4・【5）

。 これ に対 し SrCu2（BO3）2 で は、低温 になる ほ どお 互 い に散乱

され に く くな る に もか か わ らず、マ グ ノ ンは 動き に くくな っ て い る こ とがわ か る。 こ

の 結果か ら、理 論的に指摘 され た （II） の特徴、す なわち tripletの 低温 で の 局在性 が

NMR か ら も確認 され た とい え る 。
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　図 6　拡散定数の 温度依存性
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図 7　切 断周波数の 温 度依存性
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　図 7 に 切断周波数 の温度依存 性を示す。データ点 は 100K 以下 しかない が、 これ ま

で の や や粗 い 測定 で は、これ以 上 の 温度 で はほ とん ど温度変化 して い ない よ うで あ る 。

す で に述 べ たよ うに ω
，
は 3 次元性 を示 す もので あ り、正 確 に は同 じ もの で は ない が

面 間方 向の 拡散定数に対応する もの とみ て よ い 。 ω
。
は約 30K 、す なわ ち ス ピ ン ギャ

ッ プに ほ ぼ
一

致 する温 度で ピー
クを もつ 。 30K 以下 で減少す る こ とにつ い て は （II）

で 述べ た面間方向の tripletの 局在 に対応する もの と思われ るが、 30K 以上 で 温度の上

昇と とも に減少す る理 由は今の と こ ろわ か っ て い な い 。 また D と ω
、
の 温度依存性 を

見比べ る と、 この 系 の 2 次元 面内、お よ び面間方 向の ス ピ ンの 伝導の 特徴的なふ る ま

いがみえ て くる 。 すなわ ち T＞Jの 温度領 域で は両者 ともほ とん ど温度 に よ らな いが 、

温度 が下 が り T〜 J、 J’

にな る と 2 次元面 内で はマ グ ノ ンは 動き に く くなる の に対 し、

面 問方向 へ は 動 きやす くな る 。 さ らに温度が 下が り、T 〜 △に な りギャ ッ プが形成 さ

れ は じめる とマ グノ ン は面 問方向 へ も動 き に く くなる 。しか し この と き面 内方向の ス

ピン伝導 に は顕著な異常 はみ られな い。 D と ω
、
が それぞれ特徴的な 温 度で こ の よ う

なふ る まい を示 す理 由 につ い て は い まの と こ ろわか らない が、この系 の 特殊なス ピン

配列 に 起 因す る、特徴的 なふ るま い と い え る。

§3．磁化 プラ トー 領域付近で の ス ピ ンダイ ナ ミ クス

（1）高磁 場で の 磁化 過程

　 この 章で は ス ピ ン ギ ャ ッ プの消失す る よ う

な高磁 場に お ける 、 NMR か らみ た こ の 系 の

動的磁性 に つ いて 述 べ る 。 まずは これ まで に

報告された高磁場 に お ける磁化 の ふ る ま い

とそ れ に対す る理 論 的考察 につ い て 述べ る。

陰山 らによ っ て 得 られ た 磁 化 曲線 を図 8 に

示 す
t3）

。 飽和磁 化 の 118、 1／4、 1／3 で は っ き

りとプラ トー構造がみ られ る。 こ の 場合磁

場を増大 させ て も磁化 が増大 しな いの だか

ら、磁気励起には ギャ ッ プが 開 い て い る こ

とにな る。 また 1／8 プラ トー よ り低磁場側

に着 目する と 、 磁化はギャ ッ プの値か ら予想

04

3
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　（
δ
 
ユ〉
Σ

0，1

010

　　 20　　 30　　 40　　 50　　 60

　 　 　 H （T）

図 8 磁化曲線
13〕

され る臨界磁場 Hcよ りや や低磁場か らすで に 増大 しは じめ て い る 。

　こ の 実験結果 に対 し、宮原 ら
［6）は プラ ト

ー
領域で は 励起さ れ た tripletが超格子 を 組

んで 局在 して い る と考 えた。つ ま りこ の 系の tripletは運 動エ ネル ギーが非常 に小 さ い

ため に 、 triplet間の斥 力 の 効果が これ に 打 ち勝ち、長距離秩序 を もっ て動けな くな っ

て しまう 。 こ の 超格子 は 正方格子 で はな く、tripletが 1 次元的 に な らぶ い わ ゆ るス ト
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ライブ的な 構造 をもつ と予想され て い る 。

　また低磁場で の 磁化の 立 ち上が りにっ い て は 、以下の よ うな指摘がな され た 。 宮原

ら
17〕

は tripletが格子振 動 と強 くカ ッ プル して い る と考 えた 。　 tripSetの局 在性 は dimer

問の 直交関係か ら生 じて い るか ら、格子 がわずかで も歪めば直交関係は くずれ 、 triplet

は大きな運動エ ネル ギ
ー

を もつ こ とがで き る。そ して 動的な格子 の 歪 み によ りギャ ッ

プが 小 さくな り、 H
、
よ り低磁場か ら磁 化が発生する と考え て い る 。こ れ に対 し、桃井

ら
18〕は 4 つ の ス ピ ン か らな る S

。

＝ 2 の 状態が こ の 磁場領域で の 磁性に効 い て い る と考

えた 。 隣 り合 っ た 2 つ の tripletが お 互 い に相関 をも ちなが ら動 き回 る こ と によ り

（correlated 　hopping）、大きな運動エ ネル ギー をもつ 。 こ の 運 動エ ネル ギー の 利得 が

tripletが隣 り合 う こ と に よる 斥力の エ ネル ギー
の そ れ を上回 れ ば 、 こ の 準位の ギ ャ ッ

プは Sz＝ 1 の tripletの そ れ よ り低磁場 で 消失する こ と にな る。また桃 井 らは 全磁場範 囲

で の 相図 を示 した 。 これに よ る と、 プラ ト
ー領域で 形 成 された 1次元 的な tripletの 壁

の あ い だをス ピ ン の 超流動成分が動 き回 る とい っ た 相も予 測 されて い る。

　こ の よ うに こ の 系の 磁化 プラ トーお よ びそ の 周 辺 の 磁場 領 域 に お ける磁気的性質

には大きな注目が あつ ま っ て い る 。 磁化 プ ラ トー相か ら非 プラ ト
ー

相 へ の 転移は い わ

ば金属絶 縁体転移に対応す る もの で あ るか ら、ス ピンダイナ ミ クス に は大き な変化が

み られ る はずで 実験的に も大変興 味深 い。次節 で 我々 が行 っ た高磁場 中で の
゜ B −NMR

につ い て 報告す る。

（2）　実 、験糸吉果

　高磁場中の NMR 測定は Grenoble　High　　 −o．12

Magnetic　Field　Laboratoryで 行わ れた。磁　　　一〇．1

場は c 軸方向 に 引加 した 。最高磁場 は 28T

で あ り、測 定 した 磁場領域は 118プラ ト
ー　　

−o’08

まで とい うこ と にな る。図 9 に シ フ トの 磁　§
−0．06

場依存性 を示す・ も ち ろ ん これ は磁化 曲線 亘  、

に対応す る も の で あ る。 L5K で
］iK −H 曲線

に折れ 曲が りが み られ 、図 8 の 磁 化曲線 ほ　　
一〇’02

ど顕著で はな い もの の やは り 118プ ラ ト
ー

が存在す る こ とがわか る。
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 e．o2

様々 な嬲 中で の 1「「
，
の 醸 依存性 を図 　

5 正゚ ’5
。 （。）

2° 253 ’°

10 に示す 。 （2）式か ら予想さ れ る よ う に、高
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　図 9　

” B の シ フ トの 磁場依存性
温 （＞20K ）で は磁場に よ っ て 1rf

，
の 値 に

大きな差異は み られな い 。と こ ろが約 10K 以下で は磁場 によ り III
’
，
に顕著な変化が み

られる 。 低磁場で はス ピンギ ャ ッ プを反 映 して 熱活性型の 温度依存性 をもつ が、磁場

が増大す る と低温 の 1！
rr

，
は 増大 し、　H

。
（〜23T）付近で は 約 2K で は っ き りと した ピー

クを もつ よ うに なる 。 さ らに磁場が増大し 1／8 プラ トー領域 に な る と 、 この ピー クの
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位置は 4K 付近 へ 急激にずれ る 。 図 11にス ピンエ コ
ー

の 緩和 率の ガウ シ アン成分 1／r2
。

の温度依存性 を示す 。 1／rlが ピー
クを もつ よ うな磁場 中で 、　IU

’
2G は低 温 に向か っ て 増

大す る 。 こ れ らの 結果か ら高磁場中で の tripletの 運動 につ いて の 情報 が得 られ る。

　 100　　　 　　　　　 　　　　　 　　　　　 　　　　　 　　　　　 　　　　 30

80

A6o

』．

S4
。

20

且　 　　　 　　 　　 　　 　　 　　 IO

　 　 　 　 　 　 T （K ）

　 図 10　1瓜 の 温度依存性
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　　図 11　 1rrec1の 温 度依 存性

（3）高磁 場中で の ス ピ ン ダイナ ミクス

　上で述べ た 1／rp　 lrf2Gの ふ る まいか ら 、 磁化の 立ち 上 が り （H
、付近）お よ び 1！8 プ

ラ ト
ー

領域 で の ス ピン ダイナ ミクス の 特徴 を議論す る 。 そ の 前 に 今の よ うな低温 、 高

磁場 で これ らの物理量が ス ピ ン ゆらぎの どの 成分をみ て い るの か を考 え る。

　1／r
且
は 核ス ピンの感じ る超微細結合磁場の 、 外 部磁 場に対 して垂 直な成分の ゆ らぎ

で か ける 。 その ため 通常は ス ピ ン 相関関数の 磁 場 に垂 直な 成分 に対応す る と考 え られ

るが、こ れ は外 部磁 場が超 微細結合の 主軸方向にか け られて い る場合 の こ とで ある 。

今の 場合、磁 場は c 軸に平 行に か けて い るが、超微 細結合 の 主軸はそ れ か ら 7 度程傾

い て い る こ とが わか っ て い る 。そ の た め超微細結合テ ン ソル は非対 角成分 を もつ の で 、

1／riに はス ピ ン相関関数 の 磁場 に平行 な成 分 （Su 成分）が ふ くまれ る 。 結果 と して今

の 場合 1／riは

1／Tt＝

凡Σ5
．（召，ω）＋ 呪Σε

，， （q，ω）， 且規
離 0．04

　 　 　 　 9　　　　　　　　　　　　 “

（3）

とか け るこ とがわか っ て い る 。 2 章で 議論 した高温 で は 1瓜 は ほとん ど相 関関数の横

成分 で 決 まっ て いる が 、今 議論 しよ うと して い るギャ ッ プよ り充分低温で は S，z 成分

の 寄 与は無視で きず 、 む しろ ほ とん ど Sn 成分で 決まっ て い る と考え られ る。そ の 理

由を以下に述べ る 。

　す で に述べ た よ うに こ の 系の tripletの バ ン ド分散は 約 2K と非常に 小 さ い 。 そ の た
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で あ り、 exp ［一（△−H ）IT］に比例 す る 。 こ の ふ

る ま い は絶対値を含め て S
．
成 分の 寄与 とし

て 説明で き る 。

　磁場がギ ャ ッ プの 値 よ り大 きくな りギ ャ

ッ プが消失 しまえ ば、横成分は有限 の 値を

もっ こ とにな る 。 こ の 場合そ れぞれ の 1／rl

に対す る寄与 を定性的に決定する の は難 し

い 。 しか し図 10 をみ る と横成分で 決ま っ て

い る高温 か らの 1！T
，
がすべ て の 磁場範 囲で

30K 付近 で
一

度 減少す る こ と、そ して 磁 場

と ともに徐 々 に大 き くなる 2K 付近 で の ピー

め tripletの 分散が 意味を もつ よ うな 、 ギ ャ ッ プよ り充分低温 で は、数 T 程度の 磁場 で

電子ス ピンの Lamor 周波数がバ ン ド幅を超 えて しまい 、相関関数 の 横成分は零 にな っ

て し ま う 。 それ に対 し縦成分 は磁 場 に よ っ て ギ ャ ッ プが減少 し tripletの数が増大する

こ と を反映 して 増大す る 。 図 12 にギ ャ ッ プよ り充分低温 で の 1／T
，
の 磁場依存性 を示

す。縦軸 は対数 で プ ロ ッ トして い る。4＜H く 20T で は 豆／T1は磁 場の 対数 に対 して 直線 的
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 100
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 9
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 ●
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図 12　T《 △にお ける 1π 1の 磁場依存性

クが少 な くとも 20T 付近 まで は縦成分 か らの 寄与 で 説 明で き る こ とか ら 、 それ以上 の

磁場 中に お い て も縦成分が低温 で の ピー
クに 寄与 して い る と考 えて よ い で あろ う 。 ま

た 同様 に s
． 、
成分が あま り大 き くない と考えれ ば当然 1fi

”
2G も s

．
成分 で 決 ま っ て い る

と考 え られ る 。 ただ し 11T
，
が核ス ピンの Lamor 周波数 （数百 MHz ）の 電子 ス ピン ゆ ら

ぎを反映 して い る の に対 し、 1／r2Gはず っ と低 い 周波数 （数百 kHz）の ゆ らぎを反映 し

て い る 。

　上 で 述 べ た 議論お よ び実験結果 か ら、高磁場中で は次の よ うな こ とが起きて い る と

考え られ る 。そ れ は磁 場引加 に よ り非常 に遅 い ス ピ ンゆ ら ぎが誘起されて い る と い う

こ とで あ る 。そ の ゆ らぎの 特徴 的なエ ネルギーが温度の 下降 と と もによ り低エ ネル ギ

ー側 にシ フ トして い く 。 その ため に 1！rp 　 lrr2Gは増大する 。そ して ゆ らぎ のエ ネル ギ
ー が核ス ピ ンの Lamor 周 波数 を横切 っ た温度で 1／r

、
は ピー ク を もっ 。すなわ ち磁化の

立 ち 上 が り （H
、
付近） 、 1！8

『
プラ トー領域と もに tripletは 温度の 下降と と も に局在 して

い る こ と にな る 。

　こ の 結果 と理論か らの 予想 を比較す る。 118 プ ラ トー領域 で は基底状態で は triplet

は動 けな くな る と予想 され て い る か ら、実験結果は 理 論の 予想 と一致する とい え る。

ただしス ペ ク トル をみ た限 り、今回の 測定で は長距 離秩序の 徴候 はみえて い な い 。 1／8

プ ラ ト
ー

領域で の磁気励起の ギャ ッ プの 大 きさはせ い ぜ い 2K 程度と考え られ るか ら、

もし基底状態 が長距離秩序を もっ と して も今回の 測定温度 （≧L5K ）で はそれ を検 出

する こ とは で き な い 。 こ れ を調 べ る には よ り低温で の 測定が必要で ある 。

　H
，
付近で もや は り tripletは局在す るか ら 、 大きな運動エ ネルギー

を もつ ス ピンの 粒

子が動き まわ っ て い る と は考えられない 。 だか ら S。＝ 2 の ス ピンが ダイナ ミ クス に寄
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与 して い る と い う こ とは な いで あ ろう 。 む しろ tripletが フ ォ ノ ン とカ ッ プル して い る

可能性の ほ うが考え られ る 。 励 起 された tripletが格子 の歪 み を引きず る の で あれ ば 、

た とえ ばポー
ラ ロ ン な どとの 類 推か ら、そ れ は当然動きに くくなる と思 わ れ る 。 こ の

よ うに考 えれ ば、 この 予 想 は実験結果 と一致する 。 しか し宮原 らは フ ォ ノン との カ ッ

プル はむ しろ運動エ ネル ギー を得す るた め だ と考えて い るか ら、 こ の 場合 には こ れ は

必ず しも tripletの 局在を意味しない 。　 Hc付近で tripletが局在す る理 由に つ い て は も う

少 し議論が必要で ある 。

§4．ま と め

　2 次元 ス ピンギ ャ ッ プ系 SrCu2 （BO3 ）2 の ス ピ ン ダイナ ミ クス を 、 ギャ ッ プの 充分開 い

て い る 低磁場域、ギ ャ ッ プが消失 し 1／8 プ ラ トー
の み られ る高磁場域 の 2 つ の領域で

調べ た 。 低磁場で の ス ピンダイ ナ ミ クス はス ピ ン拡散 モ デルで 説明で きる 。 また面内

方向 の ス ピ ンの 伝 導と面間方向の それ に 特徴的な ふ る まい がみ られ る こ とがわ か っ

た 。 これ は他の ス ピンギ ャ ッ プ系 とは 異なる ふ る ま い で あ り 、 こ の 系特有の ス ピン配

列 に起 因した、興味ある 結果 とい え る 。

　高磁場 で は H
、 付近の 非プラ トー領域、 1！8 プ ラ ト

ー領域と もに励起 され た tripletが

温 度下降 ともに局在する こ とがわか っ た 。 こ れは 双方の 領域 とも非常 に運動エ ネル ギ

ーの 小 さい ス ピンの 粒子が励起され て い る こ と を意味す る 。 ただ し 2 っ の 磁場領 域

（相）で 定性的に は同 じようなふ る ま い がみ られて い るが 、 lrT
，
の ピ

ー
ク温度が大き

く異な っ て い るお り、や は りス ピ ン ダイナ ミ クス に は なん らかの 違 い が あるだ ろ う。

　 SrCu2 （BO3 ）2 で は こ の 系特有の ス ピ ン配列 を もつ こ と に 起因 した 、 興味 ある物性が

多 くみ られて い る。また §1 で も述べ た よ うに こ の 系が 2 つ の 異な る非磁性相の相境界

近 傍に位置する可能性が ある こ とか ら 、 こ れ になん らかの 手 を加 える こ と に よ っ て さ

らに新奇な物性が 出現す る こ とが期待で き る 。 もち ろ んその とき には NMR で み るス

ピン ダイナミ クス に も大 きな変化がみ られる だろ う 。

　こ こ に述べ た研究成果は多 くの 方々 との 共 同研究 によ っ て 得 られた もの で す。測定

に 用い た試料は陰山洋 、 鬼塚 賢三 、 上 田寛 （東大物 性研 ）の 各氏 よ り提供 して い た だ
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