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研究成果の概要（和文）：量子スピン液体はスピンが秩序化せず絶対零度までスピンが量子的に揺らいでいる特
異な状態である。その性質は、スピンの分数化やゲージ揺らぎといった、スピン励起に顕著に表れる。量子スピ
ン液体の実現の有力な候補は量子スピンアイスと呼ばれる系で、磁気単極子やフォトンといった素励起が現れ
る。
これら素励起の性質を調べるため、熱伝導を用いて量子スピンアイスYb2Ti2O7、Pr2Zr2O7のスピン励起を調べ
た。前者では、磁気単極子が量子揺らぎにより、結晶中をコヒーレントに伝播することが分かった。後者では極
低温において熱伝導の異常な増大を検出し、ゲージ揺らぎに対応するフォトンの初めての観測の可能性を示唆し
ている。

研究成果の概要（英文）：Quantum spin liquid is a novel ground state of matter where spins are 
quantum mechanically fluctuating down to absolute zero temperature. Its nature is manifested itself 
in exotic properties of elementary excitations, such as spin fractionalization and gauge 
fluctuations. One of the candidates for quantum spin liquid state is quantum spin ice system, where 
fluctuations are characterized by the exotic elementary excitations, charged monopoles and photon. 
In this project, we have studied spin excitations of the quantum spin ice systems, Yb2Ti2O7 and 
Pr2Zr2O7, by measuring thermal conductivity. In the former, we found that magnetic monopoles 
propagate coherently in the crystal lattice due to the influence of quantum fluctuations. In the 
latter, we have observed anomalous enhancement of thermal conductivity at very low temperature. This
 may be the first observation of photon, which corresponds to gauge fluctuations in quantum spin 
liquid.

研究分野： 実験個体物理
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１．研究開始当初の背景 
カゴメ格子やパイロクロア格子と呼ばれ

る格子上に磁気モーメントが位置している
場合は、磁気相互作用のフラストレーション
が生じ、磁気モーメントの秩序化が阻害され
る。この秩序化が阻害された磁気モーメント
は液体のように揺らぎ、スピン液体と呼ばれ
る状態を作る場合がある。この特異な状態は、
世界的に多くの注目を集め、活発に研究が行
われている。スピン液体状態においては、断
片化したスピン励起など、様々な特異な素励
起の存在が示唆されている。そのような励起
の実験的観測は、スピン液体状態の理解にお
ける最重要課題の一つである。 
 
２．研究の目的 

パイロクロアと呼ばれる格子の場合は、フ
ラストレートした磁気モーメントが「スピン
アイス」という状態を取ることがある。古典
スピンアイスと呼ばれる物質では、低温で磁
気モーメントがアイス状態に凍結する。一方、
Yb2Ti2O7 や Pr2Zr2O7などの物質群は、磁気
モーメントが小さいために量子揺らぎの効
果が大きく、低温まで液体状態をとる量子ス
ピンアイスと呼ばれている。このような量子
スピン液体状態では、スピンが分数化してい
る磁気モノポールやゲージ揺らぎに対応す
るフォトンと呼ばれる励起が発生すると理
論的に考えられている。特に、後者の量子ス
ピン液体におけるゲージ場揺らぎの存在は
実験的にこれまで観測されていない。 
上記のような物質群における基底状態は

未だ解明されておらず、これらの物質におけ
る未知なる素励起の性質を調べることは、量
子スピン液体に関する研究に大きく貢献す
ると考えられる。 
 
３．研究の方法 
熱伝導は、磁気秩序下ではマグノンなどと

いった結晶中を伝播する素励起を敏感に検
出することが出来る。しかし、熱的な擾乱に
よって揺らいでいる古典的な常磁性状態で
は、スピンは熱輸送に寄与しない。一方、量
子的に揺らいでいる量子スピン液体状態で
は、分数化したスピノンと呼ばれる磁気励起
が熱輸送に大きく寄与することが知られて
いる。特に、一次元の反強磁性スピン 1/2 鎖
においては、スピノンによる巨大な熱伝導の
増強がある。また、二次元量子スピン液体の
候補物質においても、新奇素励起の検出に熱
伝導が有効であることが示されている。 
我々は Yb2Ti2O7や Pr2Zr2O7における低温

でスピン相関が発達した液体状態での熱伝
導の温度依存性、磁場依存性、熱流方向依存
性、サンプル依存性などを詳細に測定し、新
奇素励起の存在を検証し、またその性質を調
べた。これらの物質において予想されるフォ
トンのエネルギースケールは１Ｋ以下であ
るため、稀釈冷凍機を用いて３０ｍＫまでの
測定を行った。 

 
４．研究成果 
（１）初年度は Yb2Ti2O7の研究を行った。

この物質の物性は不純物に非常に敏感で、多
結晶試料においては約 0.2K 以下で強磁性状
態への明瞭な転移が観測されているが、単結
晶では転移での異常が消失することが報告
されている。一方、我々の用いた単結晶で試
料評価のため比熱測定を行ったところ、0.2K
での強磁性転移が比熱に明瞭に表れる（図
１）。このような明瞭な転移を示す単結晶は
他には報告されておらず、我々のサンプルの
結晶純良性が高いことが分かる。また、この
物質での中性子散乱の実験からスピンアイ
ス相関が４Ｋ以下で発達することが示され
ている。従って、4K 以下 0.2K 以上の温度領
域において、スピン相関の強いスピン液体状
態となっていることが予想される。 

対象物質である Yb2Ti2O7 のような絶縁体
の場合は、熱伝導にはスピンとフォノンの成
分が混在している。そのため、磁場依存性な
どを詳細に測定して、スピンとフォノンの成
分を分離して議論する必要がある。そこで、
我々は様々な異なる温度において熱伝導の
磁場依存性を測定した。結果、図２に示すよ
うに熱伝導は十分な高磁場領域では一定と
なり、その領域から磁場を下げていくと減少
することが分かった。この高磁場領域では、

図１：Yb2Ti2O7単結晶の比熱割る温度 

図 2：Yb2Ti2O7の熱伝導の磁場依存性。 



ゼーマンエネルギーが熱エネルギーよりも
十分大きく、スピン励起が存在しない。従っ
て、フォノンはスピンにより散乱されないた
め、純粋なフォノンの寄与のみが残る。この
ことは、磁場に対して一定値をとることとコ
ンシステントである。高磁場領域から磁場を
下げたときに熱伝導が減少するのは、スピン
が熱励起され、フォノンが散乱されているこ
とによると考えられる。このゼーマン分裂し
たスピン系によるフォノンの散乱が生み出
す磁場依存性を見るため、規格化した熱伝導
を H/T でプロットすると、我々のデータは
様々な温度において良くスケールされるこ
とが分かった。このことから、磁場による熱
伝導の上昇は熱励起されたスピンによるフ
ォノンの散乱によって理解されることが分
かる。 
一方、図 2 インセットに示すように、低磁

場低温領域では、磁場に対して熱伝導が減少
する。これは上記のスピン‐フォノン散乱で
は説明できない振る舞いである。このような
磁場による減少は、スピンアイス相関が観測
された４Ｋ以下０．２Ｋ以上の温度領域での
み見られることから、スピンアイス状態にお
けるスピンの寄与と見るのが最も自然であ
る。 
 
量子揺らぎの強いスピンアイスにおいて

は、モノポールが分散を持ちフォトンと呼ば
れるギャップのない励起が最低エネルギー
に現れる。今回我々が観測した低磁場での異
常は磁気モノポールの励起エネルギーであ
る 2J//=4K 以下で見られることから、磁気モ
ノポールによる寄与であると考えられる。低
磁場領域での磁場に対する熱伝導の減少は
モノポール密度の減少と考えることが出来
る。実際、古典モデルの計算ではあるが、熱
励起されたモノポールの密度は磁場により
減少することが期待される。 
そして、熱伝導と比熱の結果からモノポー

ルの平均自由工程を見積もると、100nm と非
常に長いことが分かった。これは、1%のモノ
ポール密度を仮定したときの、平均距離 2nm
よりもずいぶん大きいことが分かる。磁気モ
ノポールは 3次元スピン液体状態でのボーズ
粒子と考えられるが、スピン 1/2 反強磁性 1
次元系におけるスピノンの平均自由工程が
非常に長くなることは実験的理論的にも知
られており、それとの関連性に興味が持たれ
る。 
（２）最終年度はフォトン励起の観測を期待
し、30mK の極低温まで磁気秩序を示さない
Pr2Zr2O7の熱伝導測定を行った。この物質で
は、中性子散乱の実験によりスピンアイス相
関と強い量子揺らぎが観測されており、低温
でスピン液体状態となっていると考えられ
る。 
この物質の熱伝導を極低温まで測定した

ところ、0.2K 以下で温度減少に伴い熱伝導が
異常増大することが分かった。このような異

常増大は他のサンプルでも観測された。 
フォノンの熱伝導はデバイ温度の約 1/10

程度の温度でピークを持つことが期待され
る。同じ結晶構造を持つ非磁性パイロクロア
Y2Ti2O7 では 6K において熱伝導のピークが
あることから、フォノンの熱伝導は 0.2K 以
下の低温の異常増大を説明できない。また、
Pr 核の影響は比熱には顕著に表れるが、熱伝
導は核磁気モーメントなどの局在した励起
を観測しない。さらに 0.2K 以下の低温での
熱伝導は磁場により増加したのちに減少す
る。このような振る舞いは、核磁気モーメン
トの準位の磁場による単調な増加とは相い
れない結果である。 
これらの考察から、低温での熱伝導の異常

増加は電子の磁気モーメント由来と考えら
れる。このような非常に低エネルギーの励起
はフォトン励起ではないかと考えている。現
在我々はこの結果に関する論文を準備して
いる。 
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