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研究成果の概要（和文）：本研究では、スピントロニクスを研究する新しい舞台を探索するために、有機反強磁
性体に注目した。反強磁性秩序が生む磁気励起であるマグノンによる熱伝導を調べるため、κ-(ET)2Cu[N(CN)2]
Clおよびβ'-(ET)2ICl2における熱輸送測定を行った。その結果、両塩において反強磁性マグノンによる熱伝導
が存在することを明らかにした。この結果は擬二次元有機反強磁性体において顕著な磁気熱輸送現象が生じてい
ることを初めて捉えたものであり、本研究によって有機磁性体が反強磁性スピントロニクスに有望な材料系であ
ることを示すことができた。

研究成果の概要（英文）：In this study, we focus on organic antiferromagnets to explore new material 
systems to study spintronics. In order to investigate heat conduction by magnons, which are magnetic
 excitations produced by antiferromagnetic ordering, we performed heat transport measurements in κ-
(ET)2Cu[N(CN)2]Cl and β'-(ET)2ICl2. The results revealed the presence of heat conduction by 
antiferromagnetic magnons in both salts. This result is the first detection of a remarkable 
magnetothermal transport phenomenon in quasi-two-dimensional organic antiferromagnets, and indicates
 that organic magnets are promising material systems for antiferromagnetic spintronics.

研究分野： 物質科学

キーワード： 有機磁性体　軽元素　反強磁性　熱輸送　スピントロニクス

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、物質内の磁気的な自由度を制御するスピントロニクスにおいて、その新しい舞台として有機物反強
磁性体が有用な候補であることを示した。有機磁性体は炭素や水素をなどの軽元素から構成されるため、スピン
軌道相互作用が弱く、さらにクリーンな系であるため、物質内でスピンが長距離伝搬できる可能性がある。本研
究ではバルク結晶を用いた熱伝導測定を行い、格子振動だけでなく反強磁性に特有の磁気励起も熱を運ぶことを
明らかにした。

※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、磁気的な擾乱に強く高速応答が可能である反強磁性体を用いたスピントロニクスへの注
目が集まっており、その舞台となる物質群の探求が重要課題となっている。また、スピン流の生
成・操作・検出には有利に働く強いスピン軌道相互作用が、同時にスピン流の伝搬をさまたげる
散乱機構になることから、スピントロニクスを担う物質群・材料系として、スピン軌道相互作用
が小さく、スピン流を長距離伝搬させることができうる系が、従来の舞台と相補的な存在として
必要とされている。このような関心・問題意識を踏まえると、軽元素からなる有機結晶を舞台と
した反強磁性スピントロニクスの可能性を追求することには大きな意義がある。しかし有機磁
性体におけるスピンの輸送現象については量子スピン液体候補物質についての極低温における
研究などの限られたものしかなく、無機系のように実際に反強磁性スピン励起を伝搬させうる
かは実験的に明らかになっていない状況であった。 
 
 
２．研究の目的 
本研究課題では軽元素からなる有機結晶において反強磁性マグノン励起の伝搬を観測し、さら
に外部磁場により制御することで、有機反強磁性体がスピントロニクスの有望な舞台になりう
ることを示すことを目的とした。具体的には、擬二次元反強磁性体-(ET)2Cu[N(CN)2]Cl（以下-
Cl 塩）に注目し、この有機磁性体結晶においてマグノン流を熱流として観測・制御することを
目指した。-Cl 塩は ET と呼ばれる分子２つが作る ET ダイマーを格子点とみなすことができ、
ET ダイマー上に 1/2 スピンが局在した反強磁性モット絶縁体である（図 1）。この系は有機結晶
によく見られるように ET 層面内方向でのみ強い磁気相互作用のために擬二次元反強磁性体と
みなすことができ、ET 層内のマ
グノンが面内に閉じ込められた
まま伝搬しやすい状況が実現し
ている。また有機結晶はサイト
置換などの欠陥が生じにくいた
めに、磁気励起にとってクリー
ンな系が実現されていることが
期待される。ET 分子は硫黄より
軽い元素からなるためにスピン
軌道相互作用が小さく、低次元
性・クリーンという二つの特徴
が合わさった状況により、-Cl
塩では高いマグノン熱伝導が期
待される。このため本研究ではこの系におけるマグノンによる熱伝導現象を観測することを第
一の目的とした。また、-Cl 塩ではユニットセル内に持つ「鏡映で結ばれた２つの擬二次元層」
と「グライド操作で結ばれる面内の非等価サイト」が存在することを利用することで、特異なス
ピンフロップ転移を利用したマグノン熱流スイッチング、クラスター磁気八極子による異常熱
ホール効果が観測される可能性が想定されたためこの検証も目指した。また-Cl 塩の他に一次
元異方性が相対的に高く、結晶の対称性から弱強磁性が存在しない有機反強磁性である’-
(ET)2ICl2（以下-ICl2 塩）についても磁気熱伝導測定を行い、-Cl 塩と-ICl2 塩の結果を比較す
ることで弱強磁性が磁気熱伝導に与える影響の有無を明らかにするとともに、マグノン熱流が
有機磁性体で普遍的に観測できるかを考察することを目指した。 
 
 
３．研究の方法 
上記の目的を実現するために、純良な-Cl 塩、-ICl2塩の単結晶試料を用意し、磁場下のバルク
熱伝導率の測定を低温環境で行った。微小試料の低温熱伝導測定においては熱流のサンプル以
外の経路へのリークを防ぐことが信頼できる測定結果を得る上で極めて重要であるため、新し
く、断熱真空環境下において３つの抵抗温度計によってサンプルの異なる三箇所の温度を測定
可能な実験系を設計・構築した。有機結晶を用いた本測定の前に、マンガニン、ステンレス線を
用いた校正測定を行い、熱伝導の値が正しく得られることを確認し目的とする実験を行った。 
 
 
４．研究成果 
（１）有機磁性体における反強磁性マグノン熱伝導の実証[1] 
有機反強磁性体-Cl 塩、-ICl2 塩において磁気励起の伝搬を熱伝導測定によって明らかにした。
図２に-Cl 塩、-ICl2塩の熱伝導度の温度依存性を示す。両塩ともに低温でピークをとる温度依
存性を持ち、これは両塩がクリーンな系であるために、熱キャリアの平均自由行程が低温で極め

図１ -Cl 塩の結晶構造（左：積層構造、右：面内構造） 



て長くなる効果を捉えたものである。また熱伝導の絶対値について、-Cl とフォノンのスペクト
ルがほぼ同じであることが期待される有機超伝導体-(ET)2Cu[N(CN)2]Br の値と比較すると、-
Cl 塩の熱伝導度はその絶対値が顕著に大きいことがわかった。これは、格子振動だけでなく磁
気励起も熱伝導に寄与していることを示唆するものである。また伝導面に磁場を垂直に印加す
ると、反強磁性秩序温度よりやや低温から、熱伝導度の顕著な抑制が観測された。定量的に、観
測された熱伝導の磁場による顕著な抑制は無機磁性体の典型的な値と比べて大きいものであり、
有機反強磁性体において顕著な磁気熱伝導が生じていることを示す結果が得られた。この磁場
依存性の起源としては、当初の想定である反強磁性マグノンの寄与が磁場下で減少した効果と、
フォノンによる共鳴散乱が増大した効果の二つが考えられた。そこで、磁場による熱伝導の減少
分についてフォノンの共鳴散乱が生じているときに期待される温度・磁場依存性が見られるか
を検証したところ、両物質ともに、共鳴散乱の影響では熱伝導の挙動に説明がつかないことがわ
かった。また-Cl 塩と-ICl2塩は弱強磁性の有無という磁気的に異なる特徴をもつが、熱伝導度
の温度磁場依存性について両物質は類似したふるまいを示した。これらの結果から観測された
磁気熱伝導の減少が反強磁性マグノンの寄与によるものであることが明らかになった。 

 
（２）-Cl 塩におけるスピンフロップ熱伝導制御と熱ホール効果の測定結果 
-Cl 塩では、0.3 T の伝導面垂直磁場の印加により ET 層内の相対的な磁気構造を保ったまま面
間の磁気構造が 180 度回転する特異なスピンフロップ転移が生じる。研究の当初はこのスピン
フロップに伴う磁気構造の変化によって面内の磁気熱伝導が制御されると考え、その観測を目
指し測定を行ったが、スピンフロップの前後で面内熱伝導には顕著な変化は観測されなかった。
このことはスピンフロップに伴う磁気構造の変化は、面間の磁気励起伝搬にのみ影響する可能
性を示唆するものである。また、-Cl 塩では弱強磁性を伴う反強磁性秩序が生じることに伴い、
クラスター磁気八極子が形成されることがわかっており、この多極子に起因する熱ホール効果
の測定を行うため熱流・磁場と垂直方向の温度差の検出を試みたが、熱ホール応答は測定誤差の
範囲では観測されなかった。 
 
 
まとめ 
以上、本研究では有機反強磁性体における顕著な磁気熱伝導現象をはじめて観測することに成
功した。この結果は、有機低次元磁性体が磁気励起の輸送現象を研究するよい舞台であることを
示すものであり、学術的に重要な意味を持つ。また有機反強磁性体が反強磁性スピントロニクス
の舞台として有望であることを示すものである。 
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図２ 垂直磁場での熱伝導度の温度依存性（左:-Cl 塩、右：-ICl2塩） 
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