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研究成果の概要（和文）：グラファイト表面に物理吸着した単原子層ヘリウム3（3He：核スピン1/2）の比熱を
超低温まで測定し、以下の新しい知見を得た。(1)量子固体と量子液体の中間に量子液晶が存在し、その正体は
量子ヘキサティック相である可能性が高い。そして、従来から知られていたギャップレス量子スピン液体
（QSL）状態出現の要因はこの量子液晶性にある。(2)グラファイト表面を水素の2分子層でコートした系で新た
な3He整合相を発見し、比熱や帯磁率が特異な温度依存性をもつ新奇なQSL状態を見出した。

研究成果の概要（英文）：By measuring specific heat of helium 3 (3He: nuclear spin 1/2) monolayers 
physisorbed on graphite surfaces down to millikelvin temperatures, we obtained the following new 
results: (1) There exists quantum liquid crystal in between quantum solid and quantum liquid. The 
possible structure of the quantum liquid crystal state in 3He monolayers is quantum hexatic phase. 
The quantum liquid crystallinity would result in the emergence of the known gapless quantum spin 
liquid (QSL) state in this system. (2) A new 3He commensurate phase was discovered in 3He monolayer 
on graphite preplated with a bilayer of HD, where a new class of QSL state with curious fractional 
powers of temperature dependences of specific heat and magnetic susceptibility is realized.

研究分野： 低温物理学

キーワード： 量子スピン液体　量子液晶　2次元フェルミ系　異方的超流動

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
多数のヘリウム3原子を固体表面ごく近傍の2次元空間に閉じ込めて超低温に冷却すると、これまで知られていな
いさまざまな集団的な振る舞いを見せる。本研究では、絶対零度でも一定の流動性と結晶性を併せもつ「量子液
晶」という物質相が存在すること、それが他のさまざまな物質系で議論されている「量子スピン液体」という新
しい磁性状態の要因である可能性を示した。また、固体表面の周期的な吸着ポテンシャルの中で、ヘリウム3原
子が規則的に並ぶ相が見つかり、そこではまた全く異なる量子スピン液体状態が実現していることも見出した。
これらの新奇磁性は量子計算機の新しい基礎原理にもつながる。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景	
原子スケールで平坦なグラファイト表面に中性原子のヘリウム 3（3He：核スピン 1/2）を数原子
層物理吸着させた系は、非常にクリーンでほぼ完全な 2 次元のフェルミ粒子系のモデル物質で
ある。その粒子間相互作用は、近距離で強い斥力、長距離で弱い引力のレナード−ジョーンズ型
である。この系の特色は、制御パラメータである吸着面密度（ρ）を変えることで、乱れを新た
に導入することなく、粒子相関を精密かつ広範囲に制御できる点である。中でも運動エネルギー、
粒子間斥力エネルギー、1 層目が作る周期ポテンシャルの三つのエネルギースケールが拮抗する
吸着第 2 層目は量子系として大変興味深く、モット転移近傍の強相関電子系の振る舞いとも強
い類似性がある。	
	
	 2 層目 3He の量子物性は、これまでのところ研究代表者のグループを含む、英ロンドン大、東
大物性研、仏ネール研、米ベル研のグループの研究によって、密度を増加するにつれ以下の現象
が現れることが分かっている：	
①	局在点が近づくとフェルミ液体相の準粒子有効質量が 7〜13 倍増強し、あたかもモット転

移のような振る舞いを見せる（文献①）。	
②	その結果生ずる低密度局在相の核磁性は、スピン励起にギャップをもたないギャップレス

量子スピン液体（QSL）と見なせる（文献②③）。	
③	さらに高密度にすると三角格子固体相が現れ、その核磁性は強磁性となる（文献③④）。	

しかし、低密度局在相の構造、ギャップレス QSL 状態やその磁気素励起の正体、フェルミ液体相
は低温で超流動転移（BCS 転移）するか否か、など重要な物理が未解明のまま残されている。さ
らに、ボソン系の 2 層目 4He に対する経路積分モンテカルロ（PIMC）計算（文献⑤）では、実験
で明瞭に見つかっている低密度整合相の存在が再現できないなど状況は混沌としている。	
	
	 こうした状況は、3 次元バルク 3He における固相の反強磁性秩序やスピン三重項超流動が詳細
に理解されていることと対照的である。同じくクリーンな系であるはずの吸着 2 次元系の量子
物性の解明が遅れている一因として、従来広く用いられてきたグラフォイル吸着基板（比表面積
20	m2/g）の単結晶子サイズが 10-20	nm と小さく、全吸着サイトの 10%近くが結晶粒界近くの不
均一サイトであるという実験的な事情がある。基板の不完全性は、サイズ効果で磁性の本質を変
わったり、超流動転移を阻害している可能性がある。	
	
２．研究の目的	
グラファイト表面に吸着した 2 層目単原子層 3He の低密度局在相で見出されたギャップレス量
子スピン液体状態とその磁気素励起の正体を、基板の結晶粒界付近に偏在する不均一吸着サイ
トの影響を除去したできるだけクリーンな状態で探る。そのため、従来のものより単結晶子サイ
ズが大きい ZYX 基板を超低温下の比熱や NMR 測定に用いる。得られた結果を強相関電子系物質
の知見とも比較しつつ、2 次元中性フェルミ粒子系としての一般性と特異性を明らかにする。本
研究では、クーパー対の空間対称性が異なる超流動相間の転移という初めての物理現象が観測
される期待もある。	
	
３．研究の方法	
従来のグラフォイル基板より単結晶子サイズが 10 倍程度大きい ZYX 基板を用いた試料セルを製
作し、グラファイト表面に吸着した 2層目	3He の比熱と NMR測定を 0.1	mK の超低温度まで行う。
試料面密度を広範囲に変えて、フェルミ液体相から低密度局在相そして高密度固体相までを網
羅する。ギャップレス QSL 相の低温極限の比熱の温度依存性を精密に決めるには、交換相互作用
（J	）のできるだけ大きな系が必要である。そのため、グラファイト表面を重水素化水素(HD)2
分子層でコートした上に単原子層 3He を吸着した系（3He/HD/HD/gr）について測定を行う。ZYX
基板は単結晶子サイズは大きいが比表面積はグラフォイルの 1/10 しかないため、比熱試料容器
はできるだけアデンダへの寄与が小さい素材で製作する。また、2 次元超流動探索のためには、
低温プリアンプを開発して S/N 向上を図る。	
	
４．研究成果	
(1)	ZYX 基板を使った吸着第 2 層目の 4He および 3He の比熱を、
100	mK	≤	T	≤	1.9	K の温度域で細かな面密度ステップで網羅
的に測定し、その量子相図を完成させた。そこで、低密度域の
量子液体相と高密度域の量子固体相の中間の一定の密度範囲
（7〜9%）で特異相（C2 相）が存在することを確認した。ここ
は従来、1 層目 He に対して 4/7 の密度比をもつ 4/7 整合相と
考えられてきた。ところが、本研究で、融解に伴う比熱異常の
温度依存性がコスタリッツ−サウレス（KT）型であることが確
定し、整合相で期待される一次や二次の相転移とは明らかに異
なる。グラフォイル基板の実験データとの比較から、サイズ効
果もほとんど見られないこともそれを支持する。我々は、この特異相が、空間対称性が部分的に
破れた原子分子系で初めての「量子液晶」との考えに至り、これを提案した（発表論文⑦）。具

図 1.	量子ヘキサティック相	



体的には、絶対零度でも転位対が強い量子ゆらぎのために解離して自由転位が存在し、その一方
で、自由回位は存在せずすべて回位対を組んだ「量子ヘキサティック相」の可能性が高いと考え
ている。そこでは、ボンド配向性の準長距離秩序のみが存在するはずである（図 1）。C2 相は、
研究代表者が 1997 年に見出したギャップレス QSL 状態の舞台であるが（文献 2）、本研究はその
構造が三角格子の「固相」ではないことを強く示唆している。	
	
	(2)	 3He/HD/HD/gr 系の核磁気比熱を測定した結
果、量子液晶仮説の有力な証拠が得られた。この系
の特色は、2 層目 3He 系に比べて、下地層からの周
期的吸着ポテンシャルの振幅が 3 倍大きく、周期も
13%長いことである。そのため下地層にロックした
真の整合相が安定化しやすいと期待される。この系
の磁気比熱を 0.15	≤	T	≤	90	mK の超低温域で測定
し、2 層系 3He の量子液晶相（C2 相）と極めて類似
したギャップレス QSL の性質を示す特異相（C2-
like 相）が、やはり量子液体相と強磁性的量子固相
の中間密度域に存在することを確認した。すなわ
ち、非常にブロードな比熱（C）ピークをもち、T	→	
0 の極限で C	 ∝	 T そしてχ→	 const.と振る舞う
（χは帯磁率）。しかも、C2-like 相の場合は 20%と
いう広大な密度範囲で存在し、その間、J の大きさ
のみで磁性がスケールする、すなわち非常に圧縮性
に富む単一相であることが判明した（C2-like 相の
密度範囲で|J	|は 11 倍変化する：図 2 下）。C2 相と
C2-like 相は同一の量子相であり、新奇な量子液晶相である可能性が極めて高い。今後、このタ
イプのギャップレス QSL 状態出現の重要な要素として、大きな蜜度ゆらぎが注目される。これま
でも、C2-like 相の存在や、C2 相の磁性との類似性は認識されていたが、C2 相が 4/7 整合相で
あると信じられてきたために、その磁性について適切な解釈がなされてこなかった。	
	
(3)	 上述した 3He/HD/HD/gr 系の比熱測定の中で、フェルミ液体相と C2-like 相の間のごく狭い
密度範囲（2%以内）に、比熱の温度依存性が両相と全く異なる新たな特異相を発見した。これは、
これまで知られていなかった新たな整合相（C3 相）と考えられ、非常に低密度（=	4.74	nm-2）
で局在できるのは、下地 HD 層の作る周期ポテンシャルの振幅が大きいためであろう。下地層と
の密度比は 4/7 よりはるかに 1/2 に近く、1/2 整合相の可能性がある。従来は、モット転移の結
果ここで 4/7 整合相が安定化するという主張と（文献①）、その QSL 相が圧縮されながら 20%も
の広い密度範囲で安定化し続ける（文献⑥）という実験事実の間で深刻な解釈の矛盾があった。
実際には、液相→1/2 整合相（C3 相）→量子液晶相（C2-like 相）→固相という状態変化が起こ
っており、本研究でその矛盾は解決された（図 2
上）。なお、液相→C3 転移以外は一次相転移である
ことも判明した。	
	
(4)	3He/HD/HD/gr系で見つかった新たな整合相（C3
相）の磁性は、量子液晶相（C2 相や C2-like 相）
とは明確に異なる新しいギャップレスQSLである。
低温極限で比熱と帯磁率は C	∝	T	2/3そしてχ	∝	
T	-1/3という特異な分数べき乗に従う（図 3）。ここ
で、χデータは文献⑥⑦のデータを我々が再解析
したものである。比熱と帯磁率の特異な温度依存
性は、ε∝	k3の分散関係をもつフェルミ粒子の磁
気素励起を仮定するとどちらもうまく説明でき
る。同様の分散関係を予言するゲージ場揺らぎの
模型やマヨラナフェルミオン模型との関連が注目
される。	
	 	
以上、本研究では、グラファイト上単原子層 3He を舞台に、量子液晶相の提案とそれが示すギャ
ップレス量子スピン液体磁性、新たな局在相の存在とそれが示すさらに新奇なギャップレス量
子スピン液体状態の発見など多くの新たな知見が得られた。一方、ZYX 基板を使った NMR 測定に
よる単原子層 3He の 2 次元超流動探索は研究期間内にデータ取得まで至らなかったため、今後の
課題である。	
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相の帯磁率（文献⑥⑦）。	
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