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研究成果の概要（和文）： 
磁性体の持つスピンの長距離秩序が量子力学的揺らぎにより融解した量子スピン液体状態は，
長年にわたって論争の続く未知の状態である．我々は極低温における熱伝導率測定により，幾
何学的フラストレーションを持つ二次元三角格子のスピン配列を持つ有機物におけるスピン液
体状態を調べた結果，ギャップを持たない連続的な励起を持つスピン液体状態が存在すること
を見出した．特に準粒子がほとんど散乱を受けずに熱を運ぶことや，磁場によって誘起される
磁気的でギャップを持った準粒子も共存することなど，スピン液体の興味ある性質の一端が明
らかになった． 
研究成果の概要（英文）： 
Quantum spin liquids (QSLs) are fluid-like states of quantum spins where its long-range 
ordered state is destroyed by quantum fluctuations. The ground state of QSL and its exotic 
phenomena, which have been extensively discussed for decades, have yet to be identified. 
We employ thermal transport measurements on newly discovered QSL candidates, and find 
a sizable linear temperature dependence of thermal conductivity in the zero-temperature 
limit, showing gapless excitation with a long mean free path (~1,000 lattice distances). 
Such a long mean free path demonstrates a novel feature of QSL as a quantum-condensed 
state with long-distance coherence. 
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１．研究開始当初の背景 
 反強磁性的に相互作用する大きさ 1/2 のス
ピンが二次元三角格子状に配置されたとき
の基底状態と低エネルギー励起はどうなる
か？この問題は非常に単純でありながら、三

角格子という幾何学的なフラストレーショ
ンの為、いまだ理論的解決を見ない物性物理
における大問題のひとつである。 

このような幾何学的フラストレーション
の強い系において、スピンが絶対零度まで長
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距離秩序を持たず、励起に対するエネルギー
ギャップも持たないギャップレススピン液
体が実現している可能性が理論的に提案さ
れており、スピン液体状態の基底状態を実験
的に明らかにすることが強く望まれている。
近年、この系を研究するためのモデル物質と
なりうる有機物が発見され、核磁気共鳴法
(NMR)などの磁気的測定から長距離秩序を
持たないスピン液体状態になっていること
が示された。スピン励起におけるエネルギー
ギャップの有無はスピン液体状態を特徴づ
ける上で最も基本的な情報であり、極低温ま
で不純物の影響を受けない熱伝導率測定が
最もよい測定方法である。実際、スピン液体
状態を示す有機物-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3

において非常に小さなエネルギーギャップ
の存在が我々の熱伝導率測定によって初め
て明らかになった。最近、より均一なスピン
液体状態をもつ有機物 EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2

が発見され、より理想的なスピン液体状態を
研究できるモデル物質としてそのスピン励
起を熱伝導率測定によって明らかにするこ
とが強く望まれていた。また、比熱測定から
-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 、
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 ともに低温までギャッ
プの無いフェルミ粒子的な励起が存在する
ことが示唆されたが、その励起を明らかにす
るために磁場下での熱ホール効果測定が決
定的な役割を果たすことが理論的に提案さ
れた。スピン励起に対する熱ホール効果とい
う全く新奇な実験手法の提案に対してその
検証が急務となっていた。 

また、これらの素励起の磁気的性質はスピ
ン状態の詳細を知るうえで非常に重要な役
割を果たす。上記の比熱や熱伝導率などの熱
測定では非磁性的な励起が素励起を担って
いるのか、磁性的な励起が担っているのかは
明らかでない。そこで、極低温まで磁化率を
測定することが求められたがわずかに存在
する不純物のために低温での磁化率の測定
は困難であった。そこで、磁気トルク測定に
よって不純物の影響を排除した測定が求め
られた。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、極低温における熱伝導率

測定および熱ホール効果の測定というフェ
ルミオン励起に敏感な測定を用いて、励起に
おけるエネルギーギャップの有無やスピノ
ンにフェルミ面の存在など、スピン液体状態
の低エネルギースピン励起を明らかにする
ことである。さらに、磁気トルク測定によっ
てその素励起の磁気的性質を極低温まで明
らかにすることである。 

 
３．研究の方法 
 量子スピン液体の素励起を明らかにする

ために熱伝導率測定と磁気トルク測定を極
低温まで行った。 
 まず、均一度の高いスピン液体状態をもつ
ことが NMR によって示された
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2の熱伝導率測定を極低
温まで行い、この物質におけるスピン励起に
おけるギャップの有無やその温度依存性を
明らかにする。その後、大きなスピンギャッ
プをもつ Et2Me2Sb[Pd(dmit)2]2の測定から格
子の寄与を差し引き、スピン励起に対する評
価を行う。 
 続いて、AFM 用のカンチレバーを用いた磁
気トルク測定を行った。複数の試料について
比較的高温から測定を行った。その後、極低
温までの実験をフランスのグルノーブルに
ある強磁場施設と物質材料機構の強磁場施
設において行った。 
 
４．研究成果 
 本研究成果の中でもっとも目覚ましい点
は量子スピン液体状態においてギャップレ
スの素励起があり、それが磁気的な性質を持
っている点を明らかにしたことである。 
 下 に ス ピ ン 液 体 の 候 補 物 質
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 と比較のために測定し
た非磁性の Et2Me2Sb[Pd(dmit)2]2 の熱伝導率
の温度依存性を示す。 
 

 
こ の 結 果 か ら ス ピ ン 液 体 の 候 補 物 質
EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2 においては極低温で大
きな熱伝導率を示し、温度に比例する項が最
低温まで残っていることが分かった。これは
スピン励起が最低温までギャップレスに残
っていることを意味する。このギャップレス
励起の平均自由行程を見積もったところ、約
１μｍ程度と格子間隔の１，０００倍にも及
ぶ長さになっていることが分かった。これは
このギャップレス励起がほとんど散乱され
ずに熱を運んでいることを意味する。このこ
とはこのスピン液体が非常にコヒーレンス
の良いスピン液体であることを意味してい
ると考えられる。一方、磁場中ではスピン励
起にギャップがあるような振る舞いが観測
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された。これは二種類の異なるスピン励起が
存在することを意味する。これらの振る舞い
は以前に行ったκ-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 とは
全く異なり、本質的に異なるスピン液体状態
が存在していることを明らかにした。さらに
我々は熱ホール効果の測定に挑戦した。これ
は強磁場中において熱流に対して直角方向
に温度差が現れる現象で電子系ではよく知
られているがスピン系ではまったく測定例
がない。しかし、スピノン励起に対しては熱
ホール効果が存在することが最近理論的に
示されその存在が注目を集めていた。我々は
熱ホール効果を最低温度から１２テスラの
強磁場までの測定を試みたが、測定精度の範
囲内においてその存在を確認することはで
きなかった。 
 さらにこの素励起の磁気的性質を明らか
にするため、フランスのグルノーブルにある
強磁場施設を用いて 50 mK, ３２テスラまで
の極低温強磁場環境下において磁気トルク
測定を行った。その結果、量子スピン液体の
候補物質である EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2におい
て磁化がほぼ線形な磁場依存性を示すこと
が分かった。最低温の 30 mK においてもほと
んどゼロ磁場から 32 T の最高磁場まで異常
のない磁化の増加が観測された。これは非常
に強く相互作用しあったスピンが磁気励起
にギャップのない量子スピン液体状態にあ
ることを示している。ギャップのない磁気励
起は磁気秩序した物質の性質であるから、磁
気秩序のない量子スピン液体でこのような
励起が観測されたのは驚きであった。さらに
高精度の測定を行うため物質・材料研究機構
(NIMS)の強磁場施設を用いた磁気トルク測
定を NIMS の宇治グループの協力を得て行っ
た。その結果、ほぼゼロ磁場からの磁化の線
形な増加を非常に高精度に観測することに
成功した。さらに、重水素置換することによ
って物質の性質を少し変えてもこのギャッ
プレスの磁気励起は安定に存在することを
見出した。磁気秩序相と量子スピン液体相を
考えた場合、そのどちらに属するかによって
磁気秩序か磁気励起に対するギャップがあ
ると考えるのが今までの常識であった。その
ため、今回明らかになった磁気秩序と磁気励
起に対するギャップの両方が存在しないと
いう実験事実を説明するためには、二つの異
なる相の間にある量子臨界点にその物質が
たまたま位置していたと考えざるを得ない。
ところが、重水素置換した試料においても同
様の性質が観測されたことから、今回の実験
結果は今まで考えられていた描像とは異な
る新奇な量子臨界相が量子スピン液体に存
在していることを示唆する実験結果である
といえ、今後のさらなる発展が期待できる。 
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