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研究成果の概要（和文）：局在スピンが絶対零度においても秩序化・凍結せずに揺らいでいる量子スピン液体で
はスピンがマヨラナ粒子などの全く異なった自由度として振る舞うため注目されている。その候補物質としては
α-RuCl3が知られているが、実際に量子スピン液体状態を実現しているかどうかは論争の的となってきた。本研
究計画ではα-RuCl3の比熱・熱伝導度の精密測定から磁場中で一次相転移が存在することを示し、量子スピン液
体相が存在することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Quantum spin liquids, in which localized spins fluctuate without magnetic 
order or spin freezing even at absolute zero temperature, have attracted much attention because the 
localized spins fractionalized into different degrees of freedom, such as Majorana fermions. 
Although α-RuCl3 is known as a candidate material for the quantum spin liquid, it has been 
controversial whether the quantum spin liquid state is actually realized or not. In this project, we
 have demonstrated the existence of a first-order phase transition in a magnetic field by the 
specific heat and thermal conductivity experiments on α-RuCl3. Our results indicate the presence of
 the quantum spin liquid phase in α-RuCl3.

研究分野： 物性実験
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研究成果の学術的意義や社会的意義
量子スピン液体状態で現れるマヨラナ粒子は環境ノイズに強いトポロジカル量子計算の実現に必要なため注目を
集めている。本研究ではその候補物質であるα-RuCl3において確かに量子スピン液体状態が実現していることを
示し、これまでの論争に決着をつけた。以上の研究成果により量子スピン液体状態の存在が確立されたため、今
後はマヨラナ粒子を探索する研究がさらに加速することが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 局在スピンが絶対零度においても秩序化・凍結せずに揺らいでいる状態を量子スピン液体と呼
ぶ。その中でも量子スピン液体状態を基底状態として持つキタエフ模型は、局在スピンがマヨラ
ナ粒子に分数化するため非可換エニオンなどのマヨラナ粒子によるトポロジカル励起を探索す
る格好の舞台となっている。このキタエフ型量子スピン液体はハニカム格子を持った Ir や Ru
化合物で実現すると理論的に提案されており、代表的なキタエフ模型候補物質としてはα-
RuCl3 が知られている。この物質はゼロ磁場ではおよそ 7 K 以下でジグザグ型の反強磁性秩序
を示すが、Ru が形成するハニカム格子面内に 7 T 以上の磁場をかけると磁気秩序が抑制され、
磁場誘起量子無秩序状態となる。 
磁場で誘起された量子無秩序状態においてマヨラナ粒子のカイラルエッジ流に由来する半整数

熱量子ホール効果などが観測されており、トポロジカル量子スピン液体状態を実現しているの
ではないかと期待されている。一方、いくつかの実験では磁場誘起量子無秩序状態で新たな相転
移は観測されていない。そのため、量子無秩序状態が量子スピン液体状態を実現しているかどう
かは論争の的となっている。 
 

２．研究の目的 
本研究の第一の目的は磁場誘起量子無秩序状態における量子スピン液体状態の存在を検証する

ことである。そのためには、反強磁性相と強磁場極限下におけるスピン偏極相の間に異なった中
間相が生じているかを調べることが重要であり、量子無秩序状態における相転移の有無を明ら
かにするのが重要な課題である。 
本研究の第二の目的は量子スピン液体状態が実現している場合、そのトポロジカルな性質が磁

場下でどのように変化するのか調べることである。 
 
３．研究の方法 
キタエフ型量子スピン液体候補物質α-RuCl3 の極低温、面内磁場下における相転移の有無を調

べるため、単結晶試料の比熱・熱伝導度の精密測定を行った。比熱は熱力学的な量なため相転移
を調べるのに適した物理量であり、熱伝導度はエントロピーの流れと密接に結びついた量なの
で一次相転移を検出するのに有効なプローブである。熱ホール伝導度の半整数量子化を含めた
α-RuCl3 の物性は試料内のスタッキングフォルトに非常に敏感であることが知られているため、
本研究では半整数熱量子ホール効果が観測されている試料を用いてトポロジカルな性質との比
較を可能にした。 
 
４．研究成果 
磁場をハニカム格子のジグザグ方向

(a 軸方向)にかけた場合の比熱のピ
ークから 7.3 T 程度の磁場で量子無
秩序状態になっていることがわかっ
た。さらに熱伝導測定でも量子無秩序
状態に到達する磁場で明瞭なディッ
プが観測された。より高磁場における
量子無秩序状態での熱伝導度にはい
くつかピーク構造が観測された(図
1)。以前の研究では通常は金属でしか
観測されない量子振動が絶縁体でも
生じている可能性が提案されていた
が、低温でこのピーク構造が消失して
いくことが観測されたため低温でよ
り顕著に観測される量子振動とは異
なる起源であることが示唆された。 
量子無秩序状態で観測された最も著

しい特徴はジグザグ方向に 11 T の磁
場下で現れる熱伝導度の不連続なジ
ャンプである(図 2上)。熱伝導はエン
トロピーの流れと密接に結びついた
量なので、これは一次相転移が存在す
ることを示す結果である。さらに比熱
ではピークが観測され、相転移が存在
する熱力学的な証拠を得た。さらに、熱伝導
や比熱で観測された異常は高温で見えづらく

図 1: 熱伝導度の磁場依存性 



なるといった、熱力学的な相転移であることを支
持する結果も得られた。 
 さらに興味深いことに、同一試料における熱ホー
ル伝導度の測定結果と比較すると、熱伝導度や比
熱が異常を示す磁場と非常に近い磁場において熱
ホール伝導度が半整数量子化値からズレ始めるこ
とがわかった(図 1 下)。これらの結果から、今回
観測された一次相転移はトポロジカルな性質に影
響を与えることがわかった。 
 また、磁場をハニカム格子のジグザグ方向とボン
ド方向にかけた場合を比較すると 11 T よりも上
の磁場においても熱伝導度の値を大きく異なるこ
とがわかった。強磁場極限下のスピン偏極状態で
はこのような異方性は現れないため、この結果は
11 T よりも上の磁場でもスピン液体状態が保たれ
ていることを示唆している。これを踏まえて作成
した量子無秩序状態におけるα-RuCl3の相図を図
2に示す。今回の結果から、絶対零度におけるトポ
ロジカル相転移から一次相転移線が発生している
と考えられる。 
 以上まとめると、α-RuCl3 の熱伝導度と比熱の
測定を行い、観測された異常から 11 T に一次相転
移が存在することを見出した。さらに、高磁場で
も熱伝導の異方性が残っていることからスピン液
体状態が保たれていることが期待される。同一
試料の熱ホール伝導度との比較も合わせると、
今回観測された一次相転移はトポロジカルに非
自明なチャーン数を持った量子スピン液体状態
からチャーン数 0 の量子スピン液体状態
へのトポロジカル相転移であることが示
唆された。 
 
 

図 2: 熱伝導度と比熱(上)と同一試料で測

定された熱ホール伝導度(下)。 

図 3: α-RuCl3 のジグザグ方向磁場下の

磁場温度相図。 
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