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研究背景 

金属中におけるホール効果は、磁場中で荷電粒子が感じ

るローレンツ力がその起源であり、金属の物性を調べるう

えで欠かせない基本的測定の一つである。当然、電流の流

れない絶縁体中では磁場中でもホール効果は発生しないが、

近年、電気的に中性なスピン励起(マグノン、スピノンな

ど)やフォノン励起がホール効果を示す可能性があること

が理論的に示され注目を集めている。スピンやフォノンは

電流を運ばないが、熱流を運ぶことができるため、この

ホール効果は熱ホール効果として観測される。実際、強磁

性絶縁体におけるマグノンの熱ホール効果が観測されてお

り[1]、理論的にもベリー位相による効果として理解され

ている[2, 3]。このスピン励起の熱ホール効果を磁気秩序

のない未知の凝縮相であるスピン液体相の研究に応用した

のが本研究である[4]。 

低次元性や幾何学的フラストレーションの効果によって

増強された量子揺らぎによって、磁性絶縁体において低温

で通常現れる磁気秩序状態が乱された状態がスピン液体相

である [5] 。通常の磁気秩序が現れる代わりに、

resonating valence bond 状態などのスピン液体特有の凝

縮相が現れる可能性が理論的に長年議論されており、その

基底状態の解明に大きな注目が集まってきた。特にここ数

年、スピン液体の候補物質となり得る物質が複数発見され

ており、基底状態を実験的に明らかにしようという研究が

盛んに行われている。 

スピン液体においては低温まで磁気秩序が発生しないた

め、スピン間相互作用より十分低温まで比熱や磁化率の温

度依存性を測定して、相転移の兆候が観測されなければス

ピン液体の良い候補物質となる。しかし、何も特徴が無い

ことだけでは通常の常磁性体と同じであり、より積極的に

スピン液体を特徴づけるための研究が重要である。その為

には中性子散乱実験によってスピン励起を直接観測するこ

とが最も有力な手法の一つだが、非常に大きな単結晶を必

要とするため適用できる候補物質が限られている。より広

範囲の物質群に対して比熱や熱伝導率、磁化率測定などに

よってスピン液体の低エネルギー励起を調べる研究が行わ

れている。 

スピン液体相を特徴づけるにあたって最も期待されるこ

とは、そのスピン液体相に特有の、常磁性相にはない現象

が観測されることである。これは例えば一次元系であれば

スピノンの連続励起やハルデンギャップなどが対応するで

あろう。それに対して、二次元におけるスピン液体の基底

状態は理論的に明らかでないため、何が決定的証拠となる

かは不確定である。そうした中、2 次元スピン液体の有力

な理論候補の一つであるフェルミ面を持つスピノン励起の

あるスピン液体状態において、スピノンが熱ホール効果を

示す可能性が理論的に指摘された[2]。強磁性体における

マグノン励起が Dzyaloshinskii-Moriya 相互作用を通じ

てベリー位相を獲得して熱ホール効果[3]を示すのと同様

に、スピン液体中に存在するゲージ場を通じてスピノンが

磁場と結合し、サイト間をホッピングする際に有効的な位

相を獲得することで熱ホール効果が現れる可能性が示され

たのである。 

 

実験結果 

このスピン液体相における熱ホール効果を検証するため、

カゴメ格子物質ボルボサイト(Cu3V2O7(OH)2・2H2O)にお

ける熱ホール効果の測定を行った。ボルボサイトはܵ ൌ

1/2をもつ銅イオンが 2 次元カゴメ格子を形成する物質で

ある[6]。カゴメ格子に歪みがあるため、図 1 の内挿図に

示すように非等価な銅イオンが 2 種類あり、4 種類のスピ

ン間相互作用が重要な役割を果たしていると考えられてい

る[7]。その結果、スピンハミルトニアンは単純な最近接

ハイゼンベルグハミルトニアンとは大きく異なる。しかし、

磁化率の温度依存性から有効的なスピン相互作用ܬ௘௙௙/

݇஻ ∼ 60 K をもつフラストレート磁性体であると近似的に

理解することができる。磁気秩序が ேܶ ∼ 1 K で現れるた

めに基底状態はスピン液体ではないが[8]、磁気秩序の転

移温度がスピン相互作用の温度よりも十分低温であるから

ேܶ ൑ ܶ ൏ ௘௙௙/݇஻の広い温度範囲でスピン相関が発達したܬ

スピン液体相が実現していると考えることができる。 

ボルボサイトにおける磁気秩序温度以上の比熱と磁化率

の温度依存性を示したのが図 1 である。磁化率は ௣ܶ ∼ 18 

K に極大値を示すことから、この温度以下ではスピン相関
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が発達し始めていることがわかる。また、 ௣ܶとほぼ同じ温

度から比熱に磁気比熱の寄与が観測された。特に、低温で

は大きな磁気比熱の寄与が観測され、ゼロ温度外挿で有限

のܥ/ܶが存在することからギャップレススピン励起がある

スピン液体相であることがわかる。 

 

図 1 ボルボサイトの比熱を温度で割った量ܥ/ܶ(左軸)と磁化率

߯(右軸)の温度依存性。点線は類似物質から見積もった格子比熱

の温度依存性。右下の内挿図は a–b 面における銅イオン(Cu1, 

Cu2)の配置とその間のスピン相互作用(ܬଵ, ,ଶܬ ,ᇱܬ の関係を表し("ܬ

ている。 

 

ボルボサイトの縦熱伝導率ߢ௫௫の温度依存性を示したの

が図 2 である。熱伝導率においてもܶ ൏ ௣ܶの温度領域で磁

場によって減少する磁場依存性を示すことがわかった。詳

細な磁場依存性の解析からこの減少分はスピンによる熱伝

導率の寄与を表していることがわかった[4]。 

 
図 2 ゼロ磁場と 15 T 磁場下(ܪ//ܿ)における縦熱伝導率ߢ௫௫/ܶの

温度依存性。内挿図は測定のセットアップを示している。 

 

熱ホール伝導率ߢ௫௬の温度依存性を示したのが図 3 であ

る。熱ホール伝導率がܶ ∼ ௘௙௙/݇஻の温度から上昇し、磁ܬ

化率が極大を示す ௣ܶより少し下の温度から急に減少して

ேܶより少し上の温度で符号が反転していることがわかる。

磁化率の温度変化と相関してߢ௫௬も温度変化していること

から、この熱ホール効果の起源はスピン励起であると考え

られる。このߢ௫௬の温度依存性からܶ ൐ ௘௙௙/݇஻の常磁性相ܬ

では熱ホール伝導率はなく、スピン相関が発達して液体相

に入るにしたがって熱ホール伝導率が現れていることがわ

かった。これは熱ホール伝導率がスピン液体相の形成を特

徴づける量であることを示唆している。磁化率の極大を示

す ௣ܶより下の温度で観測された急激な温度変化の起源は分

かっていないが、熱ホール効果の起源となるスピノンゲー

ジ場が磁気秩序相に近づくことによって不安定化する可能

性や、スピン相関の発達によって別のスピン励起が現れた

可能性などが考えられる。 

磁場によるߢ௫௫の減少分からスピンによるߢ௫௫を見積もり、

スピン励起がフェルミ統計に従うと仮定すると、観測され

たߢ௫௬の大きさと Wiedemann-Franz 則からスピン励起が

感じる有効的な磁場と電荷の大きさሺ݁ܤሻ௦௣௜௡を見積もるこ

とができる。非常に大雑把な近似であるが、この見積もり

から、通常の電子のもつ ሺ݁ܤሻ௘ に対して、 หሺ݁ܤሻ௦௣௜௡/

ሺ݁ܤሻ௘ห ∼ 0.01と評価できる。すなわち、スピン励起は有効

的に印加した磁場の~1/100 を有効的に感じて曲げられて

いると評価できる。 

 

 

図 3 15 T の磁場下で観測された熱ホール伝導率ߢ௫௬を温度と磁

場で割った量の温度依存性(左軸)と磁化率の温度依存性(右軸)。 
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まとめ／今後の展望 

本研究からカゴメ格子物質ボルボサイトにおける熱ホー

ル伝導率が、この物質のスピン液体の形成を特徴づける物

理量となっている可能性が示された。一方、この研究とほ

ぼ同時期に行われた別のスピン液体候補物質 Tb2Ti2O7 に

おける熱ホール効果の研究ではスピン相互作用より十分高

い温度(ܶ ≫ ஻)からスピン励起によると思われる熱݇/ܬ

ホール効果が観測され、熱ホール伝導率の大きさもボルボ

サイトで観測された大きさより 4 桁近く大きい値

(หሺ݁ܤሻ௦௣௜௡/ሺ݁ܤሻ௘ห ∼ 100)が報告された[9]。この両物質に

おける熱ホール伝導度の差の原因は明らかでないが、今後

様々なスピン液体の候補物質における熱ホール効果の研究

が進むことで、熱ホール伝導度とスピン液体状態の詳細が

解明されるものと期待している。 
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