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研究成果の概要（和文）：三角格子有機磁性体の量子スピン液体状態における磁気励起構造を系統的に理解する
ことを目的として、kappa-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の磁気トルク、および磁気熱量効果を測定した。前者により、
磁化率の臨界スケーリングを発見し、ゼロ磁場近傍に量子臨界点が存在すること、および幾つかの臨界指数を決
定することに成功した。また、後者の実験から、極低温・磁場中において電子スピン系と格子系の結合が極めて
弱くなることを発見した。この結果は、熱伝導率のみで磁気励起にギャップがあるように見えた長年の謎を説明
する。以上の実験から、有機系における量子スピン液体のマクロな性質が統一的に理解できることが分かった。

研究成果の概要（英文）：In order to systematically understand magnetic excitations in quantum 
spin-liquid states of organic triangular-lattice magnets, we performed torque magnetometry and 
magnetocaloric-effect study on kappa-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3. We found from the torque magnetometry that
 the magnetic susceptibility is scaled in the wide temperature and field region, which unveils the 
zero-field quantum criticality, and the value of the critical exponents. The magnetocaloric-effect 
measurements revealed that the electron-spin system is decoupled from the lattice bath at low 
temperature and in magnetic field. This spin-lattice decoupling phenomenon well explains the 
discrepancy of the low-energy excitation spectrum of kappa-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3. The present results 
provide the unified understanding to the macroscopic properties of the quantum spin-liquid states in
 the organic triangular-lattice systems.

研究分野： 固体物理、物質科学
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１．研究開始当初の背景 
強い量子効果により電子スピンが極低温

においてさえ秩序化せずに揺らぎ続ける「量
子スピン液体」状態は、磁性体の“新たな量子
状態”と考えられている。1973 年に初めてそ
の存在が指摘されて以来、理論的には様々な
タイプの量子スピン液体状態が提案されて
いる。その一方で、これまでに精力的な実験
的探索が行われてきているにも関わらず、そ
の候補物質は三角格子系有機磁性体を含め
て数個しか発見されていない。この希少さが
量子スピン液体状態の理解を妨げていると
いえる。 
それらの候補物質の中で、典型的なフラス

トレート格子として知られる三角格子を有
す る 有 機 モ ッ ト 絶 縁 体
-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 、 お よ び
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 は極低温における磁気
的・熱力学的性質が良く調べられている。最
も興味深い点は、量子スピン液体状態におけ
る低エネルギー励起構造が、互いに異なるこ
とである。前者は、熱伝導率測定により低エ
ネルギー励起に小さなギャップを有するこ
とが指摘されている。その一方で後者は、極
低温において比熱が温度に比例し、磁化率が
温度に依存しないというように、あたかもフ
ェルミ液体であるかのようなギャップレス
の性質を示す。「なぜこのような違いが現れ
るのか？」ということを含めて有機三角格子
系における量子スピン液体状態は、未だ統一
的に理解されていない。 
このような中で我々は最近、新たな三角格

子有機磁性体-H3(Cat-EDT-TTF)2 を合成す
ることに成功し、この物質が極低温において
量子スピン液体的振る舞いを示すことを実
験 的 に明ら か にした 。 この物 質 は 、
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2と同様、極低温でパウリ
常磁性的な温度に依存しない磁化率を示す。
興味深いことに、両者を比較すると、磁化率
の値が反強磁性的交換相互作用 J の逆数に
スケールされることを発見した。このことは、
が不純物などの外因的なものではなく、量
子スピン液体状態におけるギャップレス磁
気励起の状態密度によって生じていること
を示している。 
それでは、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3で見ら

れる相違点はどのように説明されるのだろ
うか？ 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、次の二点である。 

(1) 三 角 格 子 有 機 磁 性 体
-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3について、希釈冷凍
機温度までの極低温磁気トルク測定を行い、
量子スピン液体状態において磁気励起にギ
ャップがあるかどうか調べる。さらに、先行
研 究 の EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 や
-H3(Cat-EDT-TTF)2の結果と比較して、普遍
的な低温磁気特性の解明を目指す。 

(2) -(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 の磁気熱量効果
測定を行い、極低温における磁気エントロピ
ー変化を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
本 研 究 で は 三 角 格 子 有 機 磁 性 体

-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の磁気励起構造を明
らかにするため、磁気トルク、および磁気熱
量効果の測定を行った。磁気トルクは、
-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の純良単結晶 1つを
マイクロカンチレバーの先端にマウントし、
磁場を印加したときのピエゾ抵抗の変化と
して測定した。磁気熱量効果は、熱浴と熱的
に弱く結合した 2個のセルノックス温度計を
用意し、片方の温度計に数個の単結晶試料を
マウントし、磁場を掃引したときの 2 個の温
度計の温度差として見積もった。冷凍機は、
極低温 30 mK までの測定が可能な希釈冷凍
機を用いた。磁場の発生には、20 T 超伝導マ
グネットを用いた。 
 
４．研究成果 
本研究の成果は以下の二点である。 

(1) 三角格子磁性体-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3

における量子臨界現象 
量子スピン液体状態は、強い量子揺らぎに

より磁気秩序が 0 K まで抑えられたときに生
じると考えられる。一般的に、磁場や圧力な
どの外部パラメータを変化させることによ
って、秩序相が連続的に 0 K まで抑制される
とき、量子臨界点において量子相転移が生じ
る。量子臨界点近傍で見られる臨界現象は、
空間次元性や秩序変数の自由度など、系の幾
つかの本質的な性質のみに依存する。このこ
とから、三角格子有機磁性体において臨界現
象が見られるとすれば、系の詳細に依らない
量子スピン液体の普遍的な性質を知ること
ができると考えられる。 
このような着想の基、我々は、量子スピン

液体の候補物質である三角格子有機磁性体
-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の磁気トルク測定を
行い、磁化率を極低温まで精密に見積もった。
その結果、極低温において、磁化率が、温度
あるいは磁場に対してべき乗の変化を示す
ことを発見した。さらに、この冪を用いると、
磁化率が広い温度・磁場範囲でスケールされ
ることを突き止めた。この臨界スケーリング
により、ゼロ磁場近傍に量子臨界点が存在す
ること（HC = 0 T）、および臨界指数の値が = 
0.8, z = 1.0 であることを明らかにした。こ
れらの臨界指数の値は、既存の理論モデルで
単純には説明できない値であり、今後の理論
モデル構築の指針になると期待される。 
また、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3においても、

極低温でパウリ常磁性的な磁化率が見られ
る こ と を 発 見 し た 。 た だ し 、
-H3(Cat-EDT-TTF)2 や EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2
との相違点として、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3

では、が磁場印加により減少することを発
見した。このことは、磁気励起の状態密度が、



磁場によって減少することを意味している。
この結果は、熱伝導率が磁場によって増大す
ることと定性的に矛盾しない。 
以上の結果から、三種の三角格子有機磁性

体の中で、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 のみが、
たまたま量子臨界点の近くに位置していた
た め に 、 一 見 、 -H3(Cat-EDT-TTF)2 や
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 と異なる振る舞いを示
すように見えたと考えられる。 
 以上の成果は、Nature Communications 誌
に発表すると共に、プレスリリースを行った。 
 
(2) 三角格子磁性体-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3

における電子スピン－格子デカップリング
現象 
磁気熱量効果は、磁場掃引による磁気エン

トロピー変化を通じた試料の温度変化であ
る。したがって、磁気熱量効果では、試料内
部のスピン系に直接熱を与えることになる。
ここで与えられた熱は、格子系を通じて、熱
浴へと緩和する。これに対して、通常の緩和
法を用いた比熱や熱伝導率測定の場合、ヒー
ターを用いて試料を温める。ヒーター加熱は、
格子系に直接熱を与えるという点で、磁気熱
量効果による加熱と大きく異なる。したがっ
て、磁気熱量効果とヒーター加熱を駆使すれ
ば、(i) スピン系を直接温める場合、(ii) 格子
系を直接温める場合、という二種類の熱緩和
実験を行うことができると考えられる。ただ
し、通常、スピン系と格子系の結合は、熱浴
と格子系の結合に比べて充分強いため、両者
に違いは見られない。 
本 研 究 に お い て 我 々 は 、

-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 の極低温 0.1 K, 強
磁場 17 T までの磁気熱量効果測定を行い、
電子スピン系から格子系への熱緩和の様子
を詳しく調べた。その結果、極低温・磁場中
において、磁気熱量効果による熱緩和時間が、
ヒーター加熱による熱緩和時間と比べて 4桁
以上長くなることを発見した。このことは、
電子スピン系と格子系の結合が、極低温で極
めて弱くなっていることを意味している（以
下、このことをスピン－格子デカップリング
現象と呼ぶ）。 
スピン－格子デカップリング現象が生じ

ると、熱伝導率測定において、熱がスピン系
に伝わり難くなる。結果として、スピン熱伝
導率が消失したように見えると期待される。
これが、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 において、
極低温で熱伝導率が急激に抑制される（ギャ
ップが開いたように見える）原因であると考
えられる。-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3では、磁
気励起におけるギャップの有無について、比
熱と熱伝導率とで相反する結果が得られて
おり、この相違は長年の謎であった。我々が
発見したスピン－格子デカップリング現象
は、この相違を矛盾なく説明する。 
理論研究によると、量子スピン液体状態に

おいて、磁気励起（スピノン）が対凝縮を起
こすときに、スピノンの状態密度が抑制され

て、スピノン－フォノン相互作用（スピン－
格子相互作用）が抑制されることが指摘され
ている。-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の磁気励起
はギャップレスであるため、有限のギャップ
の存在を示唆する上記の理論で単純には説
明できない。しかしながら、(1)の磁気トルク
研究によって、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3では、
磁場印加により磁気励起の状態密度が減少
することが示唆されている。したがって、何
らかの原因で、磁場を加えることで、格子振
動と相互作用する磁気励起の状態密度が減
少したために、スピン－格子デカップリング
現象が見られたと考えられる。 
 以上の成果は、Nature Communications 誌
に発表すると共に、プレスリリースを行った。 
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