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三角格子の異方性制御による、量子スピン液体の発現；

Et2Me2AsxSb1-x[Pd(dmit)2]2混晶系の磁性状態 
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【序】三角格子上に電子スピンを並べた時、幾何学的フラストレーションにより磁気

秩序が妨げられ、量子揺らぎに支配された量子スピン液体（QSL）という状態が現れ

る。近年、EtMe3Sb[Pd(dmit)2]2上で QSLが実現されたことから、その量子状態の解明

を目指して多くの研究が開始されたが、未だ結論は得られていない。(Cation
+
)[Pd(dmit) 

2]2は、結晶中で二量体[Pd(dmit)2]2あたり１個の電子（スピン 1/2）が局在するモット

絶縁体である。二量体間の移動積分(t,t’)は、

この系の三角格子が近似的に二等辺三角形

を成すことを示しており、その比（t’/t）が

フラストレーションの度合いを示すと考え

られる。対カチオンの大きさを変えること

で、同形構造を保ちながら t’/tの値を変化さ

せることができ、様々な基底状態を作り出

せる。混晶化によって t’/tを精密に制御でき

れば、QSL と隣接相の境界上での振る舞い

を明らかにできると考えられる。我々は、

QSL を発現する EtMe3Sb塩と、Me4Sb塩と

の混晶を合成し、混晶上に QSL様の振る舞

いを観測し、報告してきた。この QSL様の
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振る舞いが、t’/t で制御されたフラストレーション電子系の本質的性質であるか、そ

れとも、EtMe3Sb
+カチオンの偏在や、カチオンの混合による乱れの効果等によるもの

かを明らかにすることは、電子物性を論じるうえで欠くことができない。 

そこで本研究では、反強磁性秩序(AFLO)を与える Et 2Me2As塩と、電荷秩序(CO)

を与える Et2Me 2Sb塩との混晶塩（Et2Me2AsxSb1-x[Pd(dmit)2]2）と、異なる TNを与え

る、Me4As塩とMe4Sb塩との混晶塩（Me4As1-xSbx[Pd(dmit)2]2）を用い、三角格子の異

方性制御による QSL実現の検証と、t’/tが変化していく過程で、秩序状態がどのよう

に現れるかを、磁化率測定によって調べた。磁化率は Quantum Design社製MPMSで

室温から 2 Kまで測定した。 

 

【結果と考察】 

(a) Et2Me2AsxSb1-x[Pd(dmit)2]2混晶 

xが大きな領域では、Et2Me2As塩（ｘ=1）で 16 Kであった AFLO転移温度 TNは、x

の減少とともに急激に低下した。x≤0.65の領域では、2 Kまで、AFLO転移は検出さ

れなかった。このような、TNの急激な減少は、(Me4Sb)1-x(EtMe3Sb)x[Pd(dmit)2]2混晶塩

でも観測されている。一方、Et2Me2Sb塩（ｘ=0）

で 70 Kであった CO転移温度 TCOは、xの増加

とともに急激に低下した。x≥0.25 の領域では、

2 Kまで、CO転移は検出されなかった。 

0.25≤x≤0.65 の領域では、AFLO、CO 転移と

もに検出されず、本混晶上で、量子スピン液体

状態が発現しているものと理解される。適切に

異方性を制御することで、QSLを与えない二種

類のカチオンの混晶においても、QSLが発現し

たことは、一連の(Cation
+
)[Pd(dmit)2]2 塩で観測

されてきた、量子スピン液体が、t’ /t に特徴づ

けられた、電子状態の本質的ふるまいであるこ

とを強く支持する。 

(b) Me4As1-xSbx[Pd(dmit)2]2混晶 

QSL近傍の混晶が、t’/tの変化に伴って急激に、

秩序化温度が低下するのに対し、それぞれ 35 K

と 15 Kに TNを持つ、Me4As塩とMe4Sb塩の混

晶は、組成 xにほぼ比例して、TNが変化した。

これは、(Me4Sb)1-x(EtMe3Sb)x[Pd(dmit)2]2や

Et2Me2AsxSb1-x[Pd(dmit)2]2で観測された、QSL

近傍の TNの急激な低下が、カチオンの混合に

よる乱れの効果等によるものではなく、電子状

態を反映したものであることを示唆する。 0 1
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