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研究背景 

固体における熱伝導は主に金属中を流れる電子と結晶の

格子振動(フォノン)によって担われている。電気伝導が荷

電粒子の流れを表すのに対して、熱伝導はエントロピーの

流れを示す量であり、熱伝導率測定は電子やフォノンに対

する散乱過程を明らかにする研究や、超伝導体の準粒子励

起を調べるための有力なプローブとなる。一方、熱伝導率

には電子とフォノンの両方の寄与があり、銅などの非常に

伝導性の良い金属では電子による熱輸送、その逆の絶縁体

ではフォノンによる熱輸送だけを考えればよいが、多くの

物質では電子とフォノンの熱伝導を完全に分離して理解す

ることが困難であるという問題がある。 

こうした場合に用いられる手法の一つとして熱ホール測

定がある。電気伝導測定におけるホール効果では電流と磁

場の両方に垂直な方向に電圧が現れるように、熱ホール効

果では熱流と磁場に対して垂直方向に温度差が現れる。金

属中では電子のみが磁場によってその軌道を曲げられるた

め、熱ホール伝導率には電子の寄与のみが現れる。これを

用いて、銅酸化物高温超伝導体[1]などにおいて熱ホール

測定から電子の散乱過程を調べる研究が行われている。し

かし、実は磁場によって曲がるはずのないフォノンも(非

常に小さいので結果的には無視できるのだが)熱ホール効

果を示すことを明らかにしたのが本研究である[2]。 

フォノンのような非荷電粒子による熱ホール効果は、強

磁性体におけるスピン波励起であるマグノンによる熱ホー

ル効果が最もよく知られている。マグノンの熱ホール効果

は様々な強磁性絶縁体[3]で観測されており、マグノンバ

ンドの持つベリー位相の効果によって理解できることが確

立している[4, 5]。また、磁気秩序のないスピン液体相で

も観測例が報告されており[6]、スピンによる熱ホール効

果が幅広く研究されている。 

一方、フォノンによる熱ホール効果はほとんど研究され

てこなかった。実は、フォノンによる熱ホール効果は、上

記のスピンによる熱ホール効果の報告より前の 2005 年に、

テルビウム化合物である Tb3Ga5O12(TbGG)における観測

が報告されている[7, 8]。その後、理論的に複数のメカニ

ズムが提唱されたが、フォノンによる熱ホール効果を示す

物質は TbGG だけに限られており、しかも 5 K 付近の温

度における測定結果しかないためにその温度依存性は不明

で、メカニズムの解明はまったく進展していなかった。加

えて、常磁性体である TbGG ではスピンが熱を運んでい

る可能性を排除できないため、観測された熱ホール効果が

本当にフォノンによるものかは不明であった。 

我々のグループでは、最近、量子スピン液体状態の候補

物質である絶縁体ペロブスカイト型銅酸化物 Ba3CuSb2O9 

[9]において熱ホール効果の測定に成功し、低温で熱ホー

ル伝導率(ߢ௫௬)の絶対値が温度の2乗に比例する温度依存性

|௫௬ߢ|) ∝ ܶଶ)を示すことを明らかにした。Ba3CuSb2O9では

50 K 以下の低温でスピンギャップが形成される[10]ため

に、観測された熱ホール効果はフォノンによる熱ホール効

果であると考えられる。 

実験結果 

図１に Ba3CuSb2O9 の結晶構造を示す。Cu2+イオンが

Co2+に置き換わった Ba3CoSb2O9では、非磁性の Sb2O9に

よって挟まれた二次元面内に Co2+イオンが三角格子を形

成する[11]のとは対照的に、Ba3CuSb2O9 では Cu2+スピン

とSb5+が結合したCu2+-Sb5+のダンベルが三角格子状に敷

き詰められた構造を形成する。[0001]方向を向いている

Cu2+-Sb5+ダンベルはどちらが上向きになるかというイジ

ング自由度をもつが、個々のダンベルは電気双極子モーメ

ントを持っているために、空間的に平均すると電気双極子

はゼロになるようにダンベルが互い違いの向きに配列する。

理想的には Cu2+イオンが蜂の巣構造に並んだ構造を持つ

ことが期待される。しかし、蜂の巣状の単距離秩序は非常

に短い相関距離を持つことがX線構造解析によって明らか

になっており[12]、フラクタル構造を持つ可能性が理論研

究[13]からも指摘されている。 

この Ba3CuSb2O9の際立った特徴の一つは Jahn-Teller

活性である(縮退した軌道をもつ)Cu2+イオンが Jahn-

Teller 転移を示さずに ,六方晶の対称性を極低温まで

保っていることである[9]。加えて、スピン交換相互作

用ܬ/݇஻ ൎ 50 K より十分低温の希釈冷凍機温度まで磁気秩

序状態は観測されていない。軌道秩序と磁気秩序の両方が
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低温まで観測されていないことから、両者の自由度が結合

した軌道スピン液体状態の実現が理論的に提案されている

[14]。 

図１ Ba3CuSb2O9[9]と Ba3CoSb2O9[11]の構造。 

観測された熱伝導率の温度依存性を図２に示す。熱伝導

率は非常に小さく、Ba3CoSb2O9 の熱伝導率[15]と比較す

ると一桁ほど熱伝導が低いことがわかった。一般的に熱伝

導率は、比熱ܥ、熱を運ぶ準粒子の速度ݒ、および平均自

由行程ℓの積	ߢ௫௫ ൎ
ଵ

ଷ
ℓ で表すことができる。仮に、こݒܥ

の熱伝導率をすべてフォノンから来ていると仮定してフォ

ノンの平均自由行程ℓ௣௙の最大値を見積もったのが図２の

挿入図である。この図に示すように、ℓ௣௙は 1 K でも 10 

m 程度と短くなっており、最低温度の 0.1 K でも飽和せ

ずに低温に向かって伸び続けている。通常、単結晶試料に

おけるフォノンの平均自由行程は温度低下とともに増大し、

~1 K では試料サイズ程度まで延びて飽和する。これは

フォノンがボソンであるために、温度低下とともにその波

長が伸び、低温では試料中にあるミクロな欠陥などに散乱

されにくくなることが原因である。このとき、低温でフォ

ノンを散乱できるのは試料端のようなマクロな欠陥である

ため、温度に対して飽和しない短いℓ௣௙は、多結晶のアモ

ルファス物質などで観測されることが知られている。一方、

Ba3CuSb2O9 のように単結晶であるにもかかわらずグラス

的な熱伝導を示す物質は、「フォノングラス」と呼ばれ、

ラットリングを示す籠状物質などにおける観測例[16]が知

られている。これらの物質では様々な理由からフォノンが

強く散乱されており、Ba3CuSb2O9 においては Cu2+-Sb5+

ダンベルのもつイジング自由度によって形成されたフラク

タル構造によるフォノンの散乱が重要な役割を果たしてい

ると考えられる。 

図２ Ba3CuSb2O9 の熱伝導率の温度依存性。Ba3CoSb2O9 の

データ[15]を合わせて載せる。左上挿入図はフォノンの平均自由

行程ℓ௣௙の温度変化。  

観測された熱ホール伝導率(ߢ௫௬)の温度依存性を示した

のが図３である。ߢ௫௬は観測した温度範囲ではߢ௫௬ ൏ 0であ

り、50 K 程度に鋭いピークを示した後に 2 K まで単調に

減少した。挿入図に示す Log-log プロットから、|ߢ௫௬|は

10 K 以下の低温ではܶଶに比例していることがわかった。

スピン励起による熱ホール効果が存在すると仮定すると、

低温ではスピンギャップの影響を受けるため指数関数的な

温度依存性が期待される。これは、ܶଶに比例する温度変

化とは矛盾していることから、低温で観測されたߢ௫௬が

フォノンによる熱ホール効果であると結論した。 

図３ 熱ホール伝導率(െߢ௫௬)の温度依存性。挿入図は両対数プ

ロットで、ܶ௡の傾きを点線で示してある。 

Ba3CuSb2O9 におけるフォノンの熱ホール効果はどのよ

うな機構で生じるのだろうか。実は TbGG では Tb が過剰

に入った試料でのみ熱ホール効果が観測[7, 8]されており、

過剰 Tb イオンとフォノンとの散乱の効果[17]が熱ホール
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効果の起源として有力視されている。Ba3CuSb2O9 におい

てもフォノングラス的な熱伝導が観測されたことから、

フォノンに対する強い散乱の効果が熱ホールと関連してい

ることが期待されるが、その詳細はわかっていない。

TbGG における熱ホール測定の結果に対しては様々なモデ

ルが提案されているが、いずれの理論も低温で観測された

หߢ௫௬ห ∝ ܶଶの温度依存性とはあわず、フォノン熱ホール機

構の解明は今後の課題として残された。しかし、今回フォ

ノンの熱ホール効果の温度依存性を明らかにしたことに

よって初めて理論研究との比較検討が可能になったのであ

り, 我々の結果は今後のフォノンの熱ホール効果を解明す

るための重要な結果であると考えている。 

まとめ／今後の展望 

本研究からBa3CuSb2O9では、フォノングラス的な熱伝

導が観測され、低温でหߢ௫௬ห ∝ ܶଶの温度依存性を持つ熱

ホール効果が観測された。低温ではスピンギャップが形成

されることから、観測された熱ホール効果はフォノンの熱

ホール効果だと考えられる。TbGG の先行研究からは不明

であったフォノンの熱ホール効果の温度依存性がわかった

ことで、今後の理論研究につながると期待している。また、

௫௬の符号はߢ TbGG のߢ௫௬とは逆であった。フォノンの熱

ホール効果の符号をきめるメカニズムは全く不明であるが、

 。௫௬の符号も今後の解明に重要な情報であると考えているߢ
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