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研究成果の概要（和文）：U(1)量子スピン液体を実現する候補であるパイロクロア量子スピンアイス系に特有な
新現象を理論的に探究し、以下の世界に先駆けた成果を上げた。
[111]磁場下での広域相図を解明し、共有結合性固体相、磁化モノポールの超固体相を新たに発見した。U(1)量
子スピン液体相をHiggs強磁性相で挟んだ接合系において、接合面に平行な印加電場が、モノポールのトンネル
超流動流を誘起し、接合面に垂直に磁化を変化させることを示した。スピネル型イリジウム酸化物Ir2O4を室温
量子スピンアイスの候補として提唱した。Yb2Ti2O7の強磁性相での第一磁気励起を、仮想光子がエネルギーギャ
ップを持った励起として説明した。

研究成果の概要（英文）：We theoretically studied novel phenomena characteristic to pyrochlore 
quantum spin ice, a candidate for a U(1) quantum spin liquid, and produced the following 
cutting-edge achivements.
We have revealed the global phase diagram under the [111] magnetic field, discovering a valence bond
 solid and a monopole supersolid.In the junction sandwiching the U(1) quantum spin liquid with two 
Higgs ferromagnets, it has been found that the electric field applied parallel to the interface 
induces a tunneling monopole supercurrent and a change in the magnetization normal to the interface.
 We have proposed the A-site-deintercalated spinel iridate Ir2O4 as a candidate high-temperature 
quantum spin ice. The first magentic excitation in the ferromagnetic phase of Yb2Ti2O7 has been 
explained as otherwise gapless artificial photons that acquire an energy gap through the Higgs 
mechanism.

研究分野： 物性理論

キーワード： 量子スピン液体　量子スピンアイス　モノポール　理論　パイロクロア

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
これまで量子スピン液体は極低温に到達しなければ議論できず、純粋に科学的興味からしか研究されてこなかっ
た。特に、実験的にはU(1)量子スピン液体の直接的な証拠を得る方法が認識されていなかった。本研究の成果
は，量子スピンアイスの接合系を用いることで、この系でU(1)量子スピン液体を検出することが可能であること
を示唆している点で学術的な意義が高い。さらに、高温量子スピンアイスに向けた物質開発を先駆け、モノポー
ルのトンネル超流動流を利用したデバイスについて日米で特許を申請しており、革新的機能性磁性体開発の第一
歩となる潜在性をもつ点で、社会的にも意義が高いと思われる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
電子スピン間の相互作用が幾何学的にフラストレートした磁性体では，絶対零度でも磁気秩序
が抑制されて対称性が自発的に破れないことがある。これらは量子スピン液体(symmetric spin 
liquids)と呼ばれている①。その性質は一般に種々のゲージ理論によって記述され、理論上、多種
多様な量子スピン液体が存在し得る。 

U(1)ゲージ構造が自発的に顕在化した量子スピン液体は U(1)量子スピン液体として知られて
いる②③。その候補として特に、パイロクロア量子スピンアイス系があり、その候補・関連物質
Pr2(Sn, Zr, Ir)2O7

④、Yb2(Ti, Sn)2O7
④⑤⑥、Tb2Ti2O7

④⑦も知られている。これら複雑な系の有効ス
ピン模型は，研究代表者らによって世界で初めて導出された⑤⑥。その模型は、希土類磁気モーメ
ントを正四面体の中心に対して 2-in, 2-out の配置に揃えようとするスピンアイス系
（(Dy/Ho)2Ti2O7など）の古典的相互作用に加えて、in と out を量子力学的に交換する相互作用
やさらに複雑な相互作用を有する。我々は、ゲージ理論を用いてその模型に対する平均場近似に
よる相図も既に解析した⑧。特に、最も簡単な場合には，仮想的光子、ボーズ統計に従う非閉じ
込めスピノン励起（スピンアイスにおける「磁気モノポール」）などの励起をもつ U(1)量子スピ
ン液体②が基底状態となる。我々は近年、冷却とともに古典スピンアイス領域から U(1)量子スピ
ン液体へ連続的に変化することを量子モンテカルロ計算から示す⑨とともに、関連物質における
理論解析を担ってきた⑥⑦。 
量子スピンアイス系に代表されるパイロクロアの[111]面は三角格子とカゴメ格子が交互に積

層した構造をもつ。古典スピンイアス系においては、[111]磁場の印加とともに、スピンアイスか
ら、三角格子面のスピンだけが完全に磁場に平行に揃ってカゴメ格子面のスピンが 2-in, 1-out
ないし 1-in, 2-out の規則に従うカゴメアイスへ、さらに 3-in, 1-out ないし 1-in, 3-out の完全ス
ピン偏極状態へと遷移することが知られている。この場合、各カゴメ格子面はフラストレーショ
ンのために互いに独立に振舞う。一方、[111]磁場下の量子スピンアイス系の振る舞いについて
は知られていなかった。量子系においては、古典カゴメスピンアイスのように、残留エントロピ
ーが発生することはあり得ない。いくつかのカゴメ格子磁性体のように、何らかの 2 次元量子
スピン液体が実現するのか、あるいは、各カゴメ格子において独立に共有結合性固体 Valence 
Bond Solid(VBS)が実現するのか、何らかの 3 次元的なエンタングルメントが生じるのか、よく
理解されていなかった。 
 
２．研究の目的 
高温常磁性相と対称性が同じ量子スピン液体を系統的に分類・理解するには、対称性だけでなく、
トポロジカル秩序（量子秩序）・ゲージ構造や量子エンタングルメントという概念が有用である。
これら近年発展してきた概念は、対称性が同じでも断熱接続しない異なる量子相を分類し，それ
らの間の相転移の同定を可能にする。この点を念頭に、本研究課題では以下を研究目的とする。 
(1) 量子モンテカルロ法などの数値シミュレーションにより、研究背景で述べたパイロクロア系、

および、そのカゴメ格子面などの相図を理論的に確立し，各相領域における性質を解明する。 
(2) さらに、非自明な量子スピン液体相が量子モンテカルロ計算で得られた際には、無限系に対

してテンソルネットワークで基底状態を記述する手法を吟味する。その手法が現実的に有効
であるならば、Pojective Symmetry Group の数値解析を実施して、量子スピン液体などの
非自明な基底状態のエンタングルメントやトポロジー構造を特徴づける。 

(3) U(1)量子スピン液体の U(1)トポロジー・ゲージ構造を利用した現象を理論的に考案し、実
験的に量子スピン液体を検出する方法を提案するとともに、応用の可能性を探求する。 

(4) 磁性希土類パイロクロア酸化物では、量子スピンアイスとしての性質を示す温度スケールが
１K より遥かに低く、実験的研究の推進やデバイスへの応用を妨げている。希土類のように
4f 電子系ではなく、スピン軌道相互作用が強く、かつ、電子波動関数のオーバーラップが大
きい、5d 電子系を用いた量子スピンアイスの実現可能性を探る。 

(5) 量子スピンアイス系関連物質における実験結果を理論的に解析する。 
 
３．研究の方法 
(1)量子モンテカルロ法 
量子モンテカルロ法は、最も簡単な最近接量子スピンアイス模型である XXZ 模型に対して、交換
相互作用の横（XX）成分 J⊥が強的(J⊥<0)でフラストレーションがない場合に不符号問題を生じ
ない。|J⊥|が交換相互作用の縦（Z）成分 Jに対して小さくなりすぎない場合には、改良された
Directed Loop Algorithm に基づく有限温度量子モンテカルロ法を用いて注意深くアニーリング
をすることによって、極低温の U(1)量子スピン液体領域まで到達できることが、既にゼロ磁場
における我々の計算によって示されている⑧。そこで、この手法を用いて、同じ模型における
[111]磁場中での振る舞い、特に、ゼロ磁場での立方晶の U(1)量子スピン液体とは異なるゲージ
構造/トポロジーをもった量子スピン液体、ないし、共有結合性固体（Valence Bond Solid）を
実現する可能性を調べた。 
(2)PESS+HOTRG 法 
2 次元量子系、ないし、3次元量子系における量子スピン液体のトポロジーを解明するために、
Projected Entangled Simplex State (PESS)⑨を用いた基底状態を虚時間 TEBD 法と HOSVD 法に
より最適化⑩する数値計算コードの開発、さらに、演算子の期待値の効率的近似計算が可能



な HOTRG 法⑪を用いて、物理量計算と PSG の数値解析の手法開発を試みた。この方法の計
算確度と計算時間は、基底状態をクラスター状態のテンソル積（ネットワーク）で表現する
ため、各クラスターを表現する状態数に強く依存する。実際には、後述の研究成果(1)から、
研究対象としていた[111]磁場下でのパイロクロア量子スピンアイス系で、低温で長距離ト
ポロジカル秩序・量子エンタングルメントを示さない VBS が実現することが示唆されたた
め、量子スピン液体を示すカゴメ格子系へこの解析方法を適用するという当初の目的が消
滅してしまった。また、3 次元パイロクロア系では、状態数をクラスター平均場近似に対応
する 1 から 2 まで増やすことが精一杯で、系統的な計算確度のテストが現実的に困難であ
ることが判明した。したがって、この手法の追求、パイロクロア系への適用は断念した。 
(3)量子スピンアイス系に対する有効ゲージ場の量子論 
2012 年に我々は、パイロクロア格子磁性体のひとつである量子スピンアイス系を、磁化モノポ
ールがゲージ場と結合しながら量子的に運動するというゲージ場の量子論描像を考案し，ゲー
ジ場に対する平均場近似から基底状態相図を求めた⑫。しかし，この近似では、ゲージ場の揺ら
ぎを無視しているため、U(1)量子スピン液体相（および、その近傍）における仮想光子励起を自
己無撞着に求めることができない。モノポール（スピノン）とゲージ場の空間揺らぎを自己無撞
着に取り込む理論的枠組みを考案した。これを磁気秩序相-U(1)量子スピン液体-磁気秩序相の
接合系で生じる現象を理論的に解析した。Yb2Ti2O7の低温強磁性相における低エネルギー磁気励
起の実験結果を理解・説明するため、モノポールがボーズ凝縮した強磁性相での U(1)ゲージ理
論の理論的枠組みを構築した。 
(4)第一原理計算 
Ir2O4 の電子構造計算に、擬原子軌道・擬ポテンシャルを用いた局所電子（スピン）密度汎関数
近似(L（S）DA)法、および、L(S)DA+U 法に基づく電子状態計算コードである OPENMX⑬を用いた。
パイロクロア Ir 酸化物の第一原理計算を遂行した際に有効性が確認された擬ポテンシャルを用
いた⑭。主として、理化学研究所 HOKUSAI スーパーコンピューターで大規模数値計算を行った。 
 
４．研究成果  
（１）古典スピンアイスに[111]方向に磁場を印加すると、パイロクロア格子における磁場に垂
直な三角格子上の磁気モーメントが磁場に平行に整列し、残されたカゴメ格子面上のモーメン
トが、1-in, 2-out、ないし、2-in, 1-out の規則に従うカゴメアイスが実現することが知られ

図 1. (a)磁場 B の関数としての磁化 m、モノポール密度δQ、モノポール超流動密度ρ（ρ

(111)は磁場に垂直成分、ρ[111]は平行成分）の模式図。(b)磁場 B、絶対温度 T、交換相互作用

における in-out のスピン交換成分 J⊥の空間での広域相図。(c)古典スピンアイス（古典的パ

イロクロア中性モノポール絶縁体）領域、(d)U(1)量子スピン液体（量子的パイロクロア中性

モノポール絶縁体）領域、 (e)XY 磁気秩序（モノポール超流動）相、(f)古典カゴメアイス

（古典的カゴメ中性モノポール絶縁体）領域、(g)完全スピン偏極領域、(h)立体的磁気秩序

（モノポール超固体）相、それぞれにおけるモノポール分布（正は赤丸、負は水色丸）、励

起スペクトル、エンタングルメント構造（黄色のリンク）。引用文献⑮より抜粋。 



ている。一方、[111]磁場下の量子スピンアイスの相図はこれまでに知られていなかった。我々
は大規模な有限温度量子モンテカルロ計算を行った。磁化、磁化率、モノポール圧縮率、モノポ
ール超流動密度などを計算し、図 1に示す相図を得ることに世界で初めて成功した。特に、新た
にモノポール超固体相とカゴメ共有結合固体は、スピンアイス系でこれまでに知られていなか
った新しい相である⑮。 
 
（２）量子スピンアイスの U(1)ゲージ理論の枠組みでは、量子スピンアイス系の U(1)量子スピ
ン液体相はモノポールの量子力学的絶縁体相、磁気秩序相の多く（ヒッグス強磁性相）はモノポ
ールがボーズ凝縮したモノポール超流動相に、それぞれ対応する。また、U(1)量子スピン液体相
において自発的に出現した U(1)ゲージ構造での仮想電場は、現実の電場と線形に結合する。そ
こで超伝導におけるクーパー対をモノポールに見立てたジョセフソン効果の類似現象を考察し
た。図 2(a,b)のような U(1)量子スピン液体相にある量子スピンアイスの薄い層を、強磁性相に
あるふたつの量子スピンアイス物質で挟んだ接合系において、接合を介したモノポール超流動
流が、接合面に平行に印加した電場に垂直に流れることを示した⑯。得られた結果を駆動原理と
して利用したデバイスに関する特許を日本・アメリカで申請した。 

 
（３）Aサイトの元素がデインターカレ
ートしたイリジウムスピネル化合物
Ir2O4 に対して、系統的な第一原理電子
構造計算を行った。構造最適化の結果、
バルクで合成できた場合には、図 3(b)
に示す結晶構造をとることが分かっ
た。バルクでは I41'/am'd あるいは
I41/amdの磁気空間群で表わされる反強
磁性絶縁体となる。この場合の光学伝
導度を計算した結果、実験結果と定量
的によく符合することが分かった。ま
た、様々な磁気構造をとった場合のエ
ネルギーを計算し、それらのエネルギ
ー差が一般的な最近接量子スピンアイ
ス模型で完全に説明されることを示し
た。この解析から、Ir2O4が 30meV 程の
スピンアイス則相互作用定数を持つこ
とが分かった。この値は、従来の磁性希
土類パイロクロア酸化物よりも 2 桁も
高い。実際に合成されている MgO(001)
基板上で合成された場合、2-in, 2-out
から傾いた強磁性か、あるいは、U(1)量
子スピン液体が安定となることが分か
った。特に、基板の格子定数を調節する
ことによって、U(1)量子スピン液体を
実現できる可能性が高い。以上の一連
の結果から、Ir2O4 が高温量子スピンア
イスとして、応用上重要な物質となる
ことが想定される⑰。 

図 1. 磁化が界面の垂直な向きに互いに(a,c,e)平行、(b,d,f)反平行なヒッグス強磁性(HFM)-U(1)量子スピ

ン液体(U(1)QSL)-ヒッグス強磁性(HFM)接合における(a,b)スピン構造（矢印）、(c,d)モノポールの超流動密

度（円の中心）と位相（矢印）、(e,f)両端での位相差の関数としてのトンネルモノポール超流動流。(g)HFM-

U(1)QSL-HFM 接合を利用したデバイス構造。引用文献⑯より抜粋。 

 

図 2. (a)古典スピンアイスの場合の正四面体上のスピン構

造。(b)理想的なバルク立方晶 Ir2O4の結晶構造。(c)U=0.0 

eV（黒破線）、 1.5 eV（赤実線）の場合の電子バンド構造。

(d,e)U=1.5 eV での(d)電子状態密度と(e)光学伝導度。引用

文献⑰より抜粋。 



 
（４）量子スピンアイス系 Yb2Ti2O7の低温強磁性秩序相における低エネルギー磁気励起が実験的
に解明されたことを受けて、ゲージ理論に基づいた理論解析を行い、その磁気励起スペクトルを
説明した。特に、擬似光子励起が U(1)ゲージ対称性の破れに伴ってエネルギーギャップを持っ
た励起として、Yb2Ti2O7の第一磁気励起（～50 meV）が解釈された。 
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