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研究成果の概要（和文）：本研究では、一連の水素結合型モット絶縁体において、誘電率測定および磁化率測定
を極低温まで行い、これらの物質物質群において、量子常誘電性と量子常磁性が共存した新しい量子液体状態が
実現していることを明らかにした。本研究により見出されたプロトン自由度による量子スピン液体状態は、電荷
や軌道といった電子自由度とも、乱れによる構造自由度とも異なる、いわば第三の自由度に基づく量子スピン液
体状態である言える。これは新しい量子液体の発現機構として興味深く、その背後には、物質中で最も軽量なイ
オンであるプロトンの顕著な量子性およびプロトン-π電子間に働く相互作用が重要な役割を果たしていること
が明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：In this study, we performed dielectric permittivity and magnetic 
susceptibility measurements down to very low temperatures in a series of hydrogen-bonded Mott 
insulators, and revealed that a new quantum liquid state in which a quantum paraelectric and quantum
 paramagnetic state coexists has been realized in these materials. The quantum spin liquid state due
 to the proton degree of freedom found in this study is a new type quantum spin liquid state based 
on the third degree of freedom other than the electronic degrees of freedom such as charges and 
orbitals and the structural degrees of freedom due to disorder. This is an interesting mechanism for
 a novel quantum liquid state related to the remarkable quantum nature of the proton, that is, the 
lightest ion in all atoms.

研究分野：物性物理学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
量子スピン液体は高温超伝導との関連も指摘されており、その発現機構の解明は物性物理学における重要な研究
課題である。特に二次元三角格子において、どのような機構により、量子スピン液体状態が安定化するのかを明
らかにすることは極めて重要な課題である。本研究成果は、量子スピン液体安定化のメカニズムとして、電子自
由度や乱れではない、第３の自由度であるプロトン自由度を提唱するものであり、量子スピン液体の実現に対し
て、新たな設計指針を与えるものである。

※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 
 
近年の半導体集積回路の微細化はナノスケール領域に突入し、いよいよ限界を迎えつつある。

その代表的な要因として、微細化・高速化に伴う避けられないノイズの増大があり、代替技術の
開発が望まれている。これまでのエレクトロニクス研究は、ノイズを極限まで排除することで進
展してきたが、一方で生体系の情報伝達方法は確率共鳴現象と呼ばれる熱ノイズを有効利用し
た低エネルギーかつ合理的なものであり、従来の固体素子回路に比べて圧倒的にエネルギー効
率が高い。したがって、ノイズを有効活用することができれば、次世代に向けた画期的な高効率
電子デバイスの創成が期待できる。上記背景のもと、近年、確率共鳴現象を固体素子に応用しよ
うという試みに大きな注目が集まっている。特に生体系における確率共鳴現象の並列加算的 な
ネットワーク構成による応答性の向上は新規デバイスのモデルシステムとなりうる。生体系を
模倣した確率共鳴現象を利用した固体素子を構築することで、ばらつきを許容した低エネルギ
ーな情報伝達が可能となる。しかしながら、固体物質における確率共鳴現象は、これまで一部の
無機半導体でしか見出されていない。そこで有機固体結晶において、適切なモデル物質を見出し、
ノイズ利用による確率共鳴現象を実現・観測し、応用に向けた基礎原理を確立することが本研究
の目的である。本研究により、これまで接点を見出すことが難しかった固体物理と生物物理の融
合を目指す。 
 
 
２．研究の目的 
 
確率共鳴現象とは、ノイズの助けによって微弱な信号を増幅しつつ伝達する生体系で見られる
非線形現象である。本研究の目的は、有機固体中において、生体系を模倣した確率共鳴現象を利
用することで、本来排除すべきであったノイズを有効活用し、次世代に向けた低エネルギー消費
デバイスの原理を確立することである。具体的には、水素ダイナミクスとπ電子が互いに強く相
関した水素結合型有機導体において、外部刺激としてノイズを印加することで、確率共鳴現象を
利用した伝達信号の増幅を実証する。生体系を模倣した固体素子による確率共鳴現象を利用し
た新規デバイスの開発は候補となる物質がこれまでほとんど見出されておらず、研究が進展し
ていない。電場や圧力などの外場刺激に対して非線形で巨大な応答を示し、小さなエネギースケ
ールで系の電子状態を変えることができる有機導体は、確率共鳴現象を利用した新規デバイス
のモデル物質になりうる。本研究の挑戦的意義は、その重要性に比してこれまで研究が進んでこ
なかった確率共鳴現象による情報伝達機構を有機固体結晶中で観測し、そのミクロな電子状態
の起源を固体物理学の観点から明らかにすることである。 
 
 
３．研究の方法 
 
固体中で確率共鳴現象を観測するには、適切なモデル物質の探索とノイズ印加下における非

線形伝導特性の観測システムの構築が必要不可欠である。本研究では、モデル物質として、π電
子をもつ Cat-EDT-TTF 分子が、水素結合で架橋された構造を持つ分子性有機導体κ-D3(Cat-EDT-
TTF)2 を取り扱う。κ-D3(Cat-EDT-TTF)2 は東京大学物性研究所の森初果教授らのグループによっ
て合成された水素ダイナミクスとπ電子が連動して相転移を起こす物質である。この物質が示す
以下の 3 つの特性から、この物質が確率共鳴現象を実現・観測するための理想的なモデル物質に
なりうる。  
 
(1) κ-D3(Cat-EDT-TTF)2では固体結晶中で水素ダイナミクスとπ電子が連動しており、水素原子
は二極小間の障壁を熱揺らぎにより行き来している。この状況は生体系の情報伝達の際に見ら
れる確率共鳴現象と類似しており、κ-D3(Cat-EDT-TTF)2は生体系模倣システムのモデル物質と考
えられる。 
 
(2) κ-D3(Cat-EDT-TTF)2で起こる重水素原子の秩序化転移(Tc = 185 K)は軽水素体のκ-H3(Cat-
EDT-TTF)2 では起こらないため、両者の比較により確率共鳴現象の原子レベルでの機構解明が期
待できる。また、水素移動に対するポテンシャル障壁は十分小さく、微小な外場により変調が可
能であり、生体系で行われる低エネルギーな情報伝達を模倣可能である。  
 
(3) Tc = 185 K でおこる相転移では秩序化への臨界的な揺らぎが増大しており、生体系におけ 
る室温での熱撹乱が強い状態を模倣できている。以上の特性を踏まえて、κ-D3(Cat-EDT-TTF)2で
期待されるゆらぎの増大を利用した確率共鳴現象を、これまで申請者が開発してきた精密ノイ
ズ測定システムで捉える。 



 
 
４．研究成果 
 
本研究では、水素ダイナミクスと結合したπ電子系の電荷ダイナミクスを光学伝導測定や誘電

応答測定から詳細に調べた。光学伝導度測定では、二次元三角格子構造を有する分子性モット絶
縁体κ-H3(Cat-EDT-TTF)2 において、特徴的な 2 つのピーク構造が観測されることを明らかにし
た。この結果を、バンド計算の結果と比較することで、1 つはモット励起に対応し、もう 1 つは
ダイマー励起に対応するものであることが分かった。これら 2 つの電子遷移は、ダイマーモット
絶縁体に特徴的なものであり、κ-H3(Cat-EDT-TTF)2 では、π電子系の電荷ダイナミクスがモット
絶縁体の枠組みでよく理解できることが分かった。 
さらに、κ-H3(Cat-EDT-TTF)2 に加えて、分子末端部を化学修飾した類縁体κ-H3(Cat-EDT-d4-

TTF)2およびエチレンジセレノ(EDSe)基を有する類縁体κ-H3(Cat-EDSe-TTF)2において、有機分子
上のπ電子が、有機分子間に存在する水素結合中のプロトン自由度と連動することで実現する新
奇な量子スピン液体状態を見い出すことに成功した。具体的には、誘電率測定および磁化率測定
を極低温まで行い、この物質において、量子常誘電性と量子常磁性が共存した新しい量子液体状
態が実現していることを明らかにした。本研究により見出されたプロトン自由度による量子ス
ピン液体状態は、電荷や軌道といった電子自由度とも、乱れによる構造自由度とも異なる、いわ
ば第三の自由度に基づく量子スピン液体状態である言える。これは新しい量子液体の発現機構
として興味深く、その背後には、物質中で最も軽量なイオンであるプロトンの顕著な量子性およ
びプロトン-π電子間に働く相互作用が重要な役割を果たしていることが実験・理論の両面から
の相補的なアプローチによって明らかとなった。実際にごく最近、量子スピン液体を安定化させ
る機構として、プロトンの量子揺らぎの重要性を指摘した結果が異なる物質系においても報告
されており、本研究成果は、プロトン揺らぎによる量子スピン液体状態の実現に対して、新たな
設計指針を与える可能性を秘めていると言える。 
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