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研究成果の概要（和文）：量子液晶の科学の体系化に資する、量子液晶の構造・素励起・ダイナミクスに関する
質の高い実験データ取得を目標に研究を行った。各班員が有する様々な精密物性計測技術を糾合し、量子液晶の
代表的な三つの形態である電荷液晶・スピン液晶・電子対液晶を班全体で包括した研究を展開した。また、新奇
量子液晶探索、新計測技術開発を行った。その結果、鉄系超伝導体・キタエフ量子スピン系を中心に量子液晶の
理解が大きく進み、トポロジカル量子物性などの周辺分野との関係が明らかになりつつある。また、分光イメー
ジング測定、熱輸送・比熱測定、超高速測定などの実験技術を大きく進展させることができた。

研究成果の概要（英文）：We aimed to collect high-quality data on the structure, elementary 
excitations, and dynamics of quantum liquid crystals (QLCs), which will help to systematize the 
science of QLCs. By applying various precision measurement techniques of each group member, we have 
comprehensively clarified the nature of three representative forms of QLCs: charge, spin, and 
electron-pair liquid crystals. We have also searched for new QLCs and developed novel techniques. We
 have advanced our understanding of iron-based superconductivity and Kitaev spin systems, clarifying
 the relationship between QLCs and related fields such as topological quantum phenomena. We have 
also developed techniques for spectroscopic imaging, thermodynamic and thermal transport 
experiments, and ultrafast measurements.

研究分野： 物性実験

キーワード： 量子液晶　走査型トンネル顕微鏡　熱・輸送特性　中性子散乱・回折　核磁気共鳴　X線分光　超高速分
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研究成果の学術的意義や社会的意義
これまで、独立に研究されてきた電荷液晶・スピン液晶・電子対液晶を「量子液晶」という統一した概念の元で
捉えなおすことで、様々な実験データを見通しよく解釈することが可能になった。本研究は、試料作製・計測・
理論構築で構成される物性科学の一連のフィードバックプロセスのハブとして機能し、新しい物質観の獲得に貢
献した他、新技術開発を通して物性科学の未知分野開拓の可能性を広げることができた。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
量子多体効果が顕著な強相関電子系において、新奇な電子相である量子液晶の存在が明らか

になってきた。量子液晶は、電子が持つ電荷やスピンに関する自由度が、固体中での量子多体効
果によって流動性を保ちつつ部分的に秩序化した「電子のソフトマター」である。量子液晶の存
在を電気抵抗や磁化のような基本的な物性から知ることは難しく、その探索・研究には高度な実
験技術が必要となる。量子液晶の形態には、電荷の自由度に関連する「電荷液晶」、スピン自由
度に関連する「スピン液晶」、超伝導状態における非自明な対称性の破れである「電子対液晶」
の 3 種類に大きく分類できる。電荷液晶と高温超伝導の関係が盛んに議論されているように、量
子液晶状態における素励起は量子多体効果がもたらす豊富な物性と密接に関連すると考えられ、
その性質を実験的に明らかにすることは、基礎学理構築と機能開拓の両面から重要である。金属
である電荷液晶と、絶縁体であるスピン液晶では利用できる実験手法が異なるため、これまでの
量子液晶研究は自由度・物質ごとの独立した分野で行われてきた。しかし、全ての実験には対称
性の破れやそこに生じる長さスケールの解明といったメタな共通点がある。そこで、各分野で問
題意識を共有し、最先端の精密物性計測技術を協奏的に適用すれば、分野の枠を超えた普遍的な
量子液晶の物理の構築に貢献できると考えた。 

 
２．研究の目的 
量子液晶は、電子状態の非自明な空間構造・対称性の部分的な破れ・新奇な素励起などで特徴

付けられるが、その特徴的長さスケールは結晶格子数個に留まる局所構造から試料全体の異方
的応答まで様々である。また、相互作用や「やわらかさ」を特徴づける量子液晶のダイナミクス
もフェムト秒レベルの超高速現象から、秒のオーダーの緩和現象まで広範囲にわたると考えら
れる。そこで、本計画研究では、量子液晶の構造・素励起・ダイナミクスを空間的・時間的な階
層の中で実験的に解明し、領域全体の目標である量子液晶の科学の体系化に資する基本的なデ
ータとして提供することを目的とした。また、新しい量子液晶の探索や、新しい計測技術の開発
も本計画研究の目的とした。 
 
３．研究の方法 
量子液晶の代表的な 3 形態である(1) 電荷液晶、(2) スピン液晶、(3) 電子対液晶を班全体で

包括するように各班員が個別にテーマ設定を行い、様々な精密物性計測技術を糾合して、量子液
晶の構造的特徴、励起状態とダイナミクスの解明を目指した研究を行った。さらに(4) 新奇量子
液晶探索、(5) 新実験技術開発にも取り組んだ。具体的には、以下のような役割分担で研究を展
開した。花栗は、超低温・強磁場における分光イメージング走査型トンネル顕微鏡実験（SI-STM）
を行い、電荷液晶・電子対液晶の構造と励起状態解明と、新奇量子液晶の探索を行った。笠原は、
熱・輸送特性や磁気トルク計測の精密測定技術を発展させ、電荷液晶・電子対液晶を中心に研究
を展開した。佐藤は、中性子散乱・回折を用いてスピン液晶の構造と励起状態を解明するととも
に、実時間中性子小角散乱によるダイナミクスの研究を行った。芝内は、弾性抵抗測定や角度分
解高精度比熱測定を駆使し、量子液晶のゆらぎや低エネルギー励起に関する知見を得た。清水は、
核磁気共鳴（NMR）を用いて、スピン液体・スピン液晶候補物質の磁気励起を解明するととも
に、光検出磁気共鳴イメージングの技術開発を行った。和達は、元素選択的な時空間分解計測を
目指した超高速 X 線分光技術開発を行い、1 ps 以下の超高速な磁化変化の検出・制御を行った。
廣理は、THz パルス発生技術と STM 技術を組み合わせ、1 ps の超高速電子状態変化を空間分解
して計測する装置の開発を行うとともに、高強度 THz パルスによるスピン制御の研究も行った。 
 
４．研究成果 
本研究により、電荷液晶、スピン液晶、電子対液晶のそれぞれに関して新しい知見を得るとと

もに、新しい量子液晶状態の発見・理解が進んだ。また、超高速時間分解測定をはじめ、実験技
術の進歩にも貢献した。以下、代表的な成果についてまとめる。 

 
(1) 電荷液晶：鉄系超伝導体におけるネマティシティと超伝導 
鉄系超伝導体の発見から 15 年以上経過しているが、その超伝導発現機構は未だに明らかにな

っていない。鉄系超伝導体の超伝導相は、電子状態が結晶格子の回転対称性を自発的に破る量子
液晶状態であるネマティック相と近接していることが多い。中でも、FeSe は、ネマティック状
態と超伝導状態が共存するユニークな系である。FeSe の Se を S や Te の他のカルコゲン元素で
置換すると、ネマティック状態は抑制されるが、超伝導はネマティック状態が消失しても観測さ
れるので、FeSe とその置換系は、ネマティシティと超伝導の関係を調べる上で好適である。芝
内、笠原、花栗は、比熱、弾性抵抗、熱輸送特性の測定と、SI-STM を幅広い置換領域で行い、
超伝導状態の準粒子励起を詳細に調べた。その結果、S 置換系では、ネマティシティの量子臨界
点を超えた領域で、超伝導ギャップが 2 次元面上でゼロ（ノード）となるウルトラノーダル超伝
導が実現していることを強く示唆する結果を得た。この超伝導は、今まで知られていた 3 種類の
超伝導ギャップ構造（ノードレス、点状ノード、線状ノード）と異なる、新しいクラスの第 4 の



超伝導状態となる。また、Te 置換系では、ネ
マティシティの量子臨界点付近で、超伝導転
移温度が高く、電子対の強度が高い超伝導が
実現することが明らかとなった(図 1) [1]。こ
の結果は、理論的に議論されていた新しい超
伝導機構である、量子液晶ゆらぎによる超伝
導電子対形成が初めて実験的に検証されたも
のと考えられる。また、量子臨界点を超えた
高 Te 置換領域では、トポロジカル超伝導状態
の出現が示唆されているが、SI-STM の結果か
ら、超伝導ギャップの変化はネマティック相
の内部ですでに起こっていることがわかっ
た。これらの一連の実験結果は、FeSe を舞台
とする量子液晶、超伝導、バンドトポロジー
の関係を包括的に明らかにしたものであり、
様々な波及効果が期待できる [2]。 

 
(2) -1 スピン液晶：キタエフ量子スピン系の研究 
ハニカム磁性体 α-RuCl3は、キタエフ量子スピン液体の候補物質であり、エラーに対して頑健

なトポロジカル量子計算の基本構成要素として期待されるマヨラナ準粒子を創発する系として
期待されている。芝内は、α-RuCl3 単結晶において、低エネルギー励起の磁場角度依存性を精密
比熱測定により調べた。その結果、低磁場の反強磁性相と高磁場のスピン液体相で大きく異なる
角度依存性が観測され、スピン液体相の角度依存性はキタエフ模型でマヨラナ準粒子励起とし
て記述されるものと一致した。特に、Ru-Ru ボンド方向で、ギャップレスな励起が観測され、そ
の方向をまたいで熱ホール効果の符号が反転することが明らかとなった。この結果はボゾン励
起では説明不可能であり、マヨラナ準粒子の存在を決定づけるものである。さらに高磁場領域で
は、角度依存性が 6 回対称から 2 回対称に低下し、新たな量子液晶状態が出現していることが分
かった(図 2) [3]。清水は、NMR を用いて α-RuCl3の磁気励起を調べ、磁場強度に比例するマグノ
ン的な励起と磁場方位に依存するマヨラナ準粒子励起が共存することを示した。試料の質の向
上に伴い、極めて長い核スピン量子コヒーレンス時間が観測され、量子演算への有用性が示され
た。また、化学置換により基底状態が反強磁性秩序相および強相関金属相に変化することを見出
した [4]。佐藤は、A01 班の大串と協力し、新
規に合成された α-RuCl3 の類縁物質の構造と
磁気励起を中性子散乱・回折によって調べた。
その結果、RuBr3が空間群 R-3 の層状ハニカ
ム構造を持ち、磁気構造がジグザグ型である
ことがわかりキタエフ候補物質として期待が
持たれることがわかった。また、非弾性散乱
からは支配的な相互作用が反強磁性であるこ
とが示唆された [5]。他方、高圧合成 RuI3 の
中性子回折からは R-3 に加え空間群 P-31c 
に属する新たな層状ハニカム構造物質も発見
された。詳細な物性研究から RuI3 は半金属状
態を取ることがわかり、新しい強相関層状ハ
ニカム物質の発見となった [6]。 

 
(2) -2 スピン液晶：スキルミオン系の研究 
スピンが渦上になったスキルミオンは、トポロジカルに非自明な磁気構造であり、スピン液晶

の一形態と見なせる。花栗は、印加磁場を変化させることでスキルミオン格子を含む様々な磁気
相が現れる GdRu2Si2の SI-STM による研究を
行った。この系の磁気構造は局在した Gd イ
オンが担っているが、SI-STM で観測される伝
導電子の空間分布に、磁気構造が反映されて
いることを見出した。この結果は、スピン間
相互作用が、伝導電子によって媒介されてい
ることを示すものであり、スキルミオン形成
機構の解明に直接的な情報を与える [7]。佐
藤は、スキルミオンのダイナミクスに関して
情報を得るため、カイラル磁性体 MnSi に対
して、交流電流下で中性子小角散乱実験を行
った(図 3)。その結果、スキルミオン格子変形
の実時間観測に成功し、スキルミオン格子が、
交流周波数に依存して、電流駆動されたり秩

図 1:  FeSe 置換系の相図。Tsは、ネマティッ
ク転移温度、Tcは超伝導転移温度を表す。 

図 2:  α-RuCl3の比熱の磁場角度依存性。 

図 3:  交流電流印加時の MnSi のスキルミ
オン格子反射幅の周波数依存性。 



序化されたりすることを発見した 。また、この振る舞いを訂正的に説明するモデルを構築した。 
 

(3) 電子対液晶：Fulde-Ferrell-Larkin-Ovchinnikov（FFLO）状態の研究 
超伝導状態における非自明な対称性の破れとして生じる電子対液晶は、電荷液晶、スピン液晶

と異なり、未だに現実の現象として実験的に確立しているとは言い難い。電子対密度波、ネマテ
ィック超伝導等、電子対液晶と呼べる現象はいくつか提案されているが、その中でも、強磁場中
で電子対の平均運動量が有限となる FFLO 状
態は、その実験的確認に興味が持たれている。
FFLO 状態の実現には、超伝導ギャップと
Fermi エネルギーが同程度になる必要がある
が、FeSe はその有力な候補物質である。笠原
は、3He 温度領域で最大 38 T までの強磁場下
で熱伝導率測定が可能なシステムの開発を行
ない、FeSe の面内磁場下での強磁場熱伝道測
定を行うことで、FFLO 相と目される新しい
高磁場超伝導相を発見した [8]。また、面直磁
場下においては、精密比熱測定と輸送測定か
ら極低温での高磁場超伝導相への相転移が起
きていることを熱力学的に明らかにした。花
栗は、熱測定が行われた試料と同一試料を用
いて SI-STM を行い、この相転移線よりも高
磁場において表面での超伝導が消失している
ことを見出した。この結果は、系全体は超伝
導でありながら表面では超伝導が消失する特
異な状態が実現していることを示しており、
FFLO 状態の特徴である周期的なノード面が
表面でピン止めされていると考えることで理
解できる [9]。 

 
(4) 新奇量子液晶探索 
既知の量子液晶の理解を深める研究に加え、新しい量子液晶現象の探索を進めた。笠原はスピ

ン軌道相互作用に伴う J = 1/2 反強磁性モット絶縁体 Sr2Ir1-xRhxO4において面内磁気トルク測定、
ならびにこれと相補的なプローブである弾性抵抗率の測定を行い、時間反転対称性の破れた奇
パリティ秩序状態を発見した。これは、√2×√2構造の自発的軌道電流パターンによって時間およ
び空間反転対称性の両者が破れたアナポール秩序を示唆している [10]。同様な奇パリティ量子液
晶状態は、芝内もカゴメ超伝導体 CsV3Sb5で発見している [11]。花栗は、SI-STM を用いて様々
なノーダルライン半金属の電子状態を調べ
た。特に、電子相関の効果が期待できる d 電
子がノーダルラインバンドを形成する
BaNiS2において、有限エネルギーで顕著にな
る特異な電子ネマティック状態を発見した。
この状態は、C01 班の紺谷が提唱するスピン
ゆらぎの干渉によって生じる電荷ネマティッ
ク状態として理解できることがわかった(図
5)  [12]。清水は、2 次元量子スピン系で非磁
性基底状態を持つ三角格子分子性物質 κ-
(ET)2B(CN)4 における量子臨界性を精密な
NMR 計測によって調べた。その結果、非磁性
を特徴づけるスピンギャップが強磁場の印加
によって連続的に消滅し、極低温で非整合の
反強磁性秩序相が出現することを核スピン格
子緩和率測定などから明らかにした。この成
果は、ギャップレスの量子スピン液体相が基
底状態の縮退した量子臨界領域に出現すると
いう理論的な予測の整合する結果である 
[13]。 

 
(5) 新実験技術開発 
和達は、時間分解 X 線分光によって、量子液晶の磁化ダイナミクスを元素別に観測するため

の技術開発を行った。このような実験には超短パルス X 線が不可欠であり、これまで SACLA な
どの大型施設が必要と考えられてきたが、それに加えて、超短パルス赤外線レーザーをガス媒体
に集光して得られる高次高調波発生を利用して、実験室で時間・元素分解測定を行うことを目指
した。その結果、アルゴンの利用で最大 39 次高調波（〜46.8 eV）、空気の利用で最大 47 次高調

図 4:  FFLO 相の存在を示す FeSe の面内磁
場-温度相図。 

図 5:  BaNiS2 の有限エネルギーネマティッ
ク状態の模式図。 



波(〜 56.4 eV)までの高調波発生に成功した(図 6)。また、時間・空間分解測定が可能な時間分解
磁気光学カー効果顕微鏡の開発も行い、NiCo2O4薄膜における 0.4 ps の超高速消磁観測に成功し
た [14]。廣理は、量子液晶物質の非平衡励起状態の解明に向けて、原子分解・フェムト秒時間分
解能を有する新たな時間分解 THz-STM の開発を行った。開発した装置は、7 K の低温で面直に
10 T の磁場を印加可能であり、世界で初めての強磁場対応時間分解 STM である。THz パルスに
よるトンネル電流の検出を行い、~30 pA のトンネル電流を得られることを確認した。また、THz
パルスの自己相関波形をトンネル電流によって計測することにより、時間分解能 250 fs を確認
した。この他、螺旋状の金属メタマテリアル
構造THz電場パルスを照射して発生させた電
流によって、1 T を超える強力な THz 磁場パ
ルスを発生することを実証した [15]。この高
強度な磁場を、反転対称の破れたスピン構造
を持つ反強磁性体 HoFeO3 に照射し、巨大な
スピン振動による非線形な応答と、それに伴
うスピン振動の高次高調波発生を観測し
た [16]。また、室温付近で異なる 2 つの方向
に 磁 化 の 安 定 点 が あ る 反 強 磁 性 体
Sm0.7Er0.3FeO3へ研究を発展させ、スピンスイ
ッチング現象を時間領域で観測することに成
功した。 
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