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研究成果の概要（和文）：スピンアイス現象を示すパイロクロア磁性体に現れる素励起は、クーロン相互作用す
るディラックモノポールと極めて良く似た性質を持つ。しかし、それが単に固体中の磁気緩和現象として現れる
だけなのか、それとも準粒子のように運動して協力的現象をも引き起こし得るのかは、実験的に未だ明らかでは
ない。本研究ではスピンアイスの典型例であるDy2Ti2O7や量子スピンアイスの候補物質であるTb2Ti2O7を取り上
げて2次元モノポールや量子モノポールと呼べる固体中の新奇な素励起の現象を研究することに取り組んだ。そ
して、固体凝縮相におけるモノポールの協奏現象とよべる新奇ダイナミクスを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：An elementary excitation in spin ice shows similar properties of the Dirac 
monopole that interacts with magnetic Coulomb forces. However, it has not been clarified whether the
 excitation manifests itself as a magnetic relaxation phenomenon or it can behave like a 
quasiparticle with a cooperative phenomenon. In this study, we have focused on Dy2Ti2O7and Tb2Ti2O7,
 and studied novel elementary excitation phenomena in spin ice, such as two-dimensional (2D) 
monopoles and quantum monopoles. We have found that the ac frequency dependent magnetic 
susceptibility in the 2D spin ice of Dy2Ti2O7 shows a single scaling form, which can be understood 
in terms of the dynamical scaling low for 2D Coulomb gas system (Phys. Rev. B 90, 144428 (2014).). 
We also realized for Tb2Ti2O7 that the behavior of the monopole characterized by a quantum spin ice 
could be clarified as information on thermal excitation. These studies shed light on the novel 
dynamics of monopole phenomenon in condensed matter physics.

研究分野：低温物性実験、中性子散乱実験、結晶合成

キーワード： スピンアイス　カゴメアイス　量子スピンアイス　磁気モノポール　Dy2Ti2O7　Tb2Ti2O7
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の結果、モノポールの2次元ダイナミクスは2次元XYモデルの理想的な実験系であること、そしてモノポー
ル対間の相関長が重要な物理量であることが明らかになった。これは、スピンアイスにおけるモノポールのダイ
ナミクスに関する新しい実験事実であり、固体凝縮相における新奇な素励起の実態を明らかにした点で学術的に
非常に重要な成果である。また、Tb2Ti2O7でも量子スピンアイスを特徴づけるモノポールの振る舞いを熱励起の
情報として明らかにでき、今後の研究につながる研究成果をあげることができた。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
（１）氷の構造が有する残留エントロピーは 1935年

に米国の化学者 L. Pauling によって指摘されたが

[1]、1990年代後半より、パイロクロア型磁性体が、

氷の問題のスピン版（スピンアイス）に対応するこ

とから注目を集めてきた[2]。スピンアイスでは残留

エントロピーの問題に加え、スピン系に特有の「磁

気モノポール」の存在が理論的に指摘され、実験

を巻き込んだ論争が続いていた[3]。特に、それが

単に固体中の磁気緩和現象として現れるだけな

のか、それとも準粒子のように運動して協力的現

象をも引き起こし得るのかは、実験的に未だ明ら

かではなかった。 

 

（２）応募者はスピンアイスの典型例である Dy2Ti2O7 や量子スピンアイスの候補である Tb2Ti2O7 を

取り上げて、「次元性」や「スピンの量子性」を観点に研究してきた。その中で、量子渦対のような

「モノポールの協力的対励起」が起きえる興味深い現象を見出してきた[4]。本研究では、その成果

をさらに発展させることで、2 次元モノポールや量子モノポールと呼べる固体中の新奇な素励起の

現象の解明することに着目し、スピンアイスにおけるモノポールの協奏的ダイナミクスの実験研究に

取り組んだ。 

 
２．研究の目的 

本研究の目的は、スピンアイスにあらわれる磁気モノポールの協奏的ダイナミクスを実験的に明

らかにし、その準粒子としての性質を理解することである。具体的には、スピンアイスの典型例であ

る Dy2Ti2O7のカゴメアイス状態（111 磁場下であらわれる 2 次元のスピンアイス状態）における交流

磁化率の周波数依存性を調べることでモノポールの2次元ダイナミクスの実態を明らかにすること、

また、量子スピンアイスの候補物質である Tb2Ti2O7 を取り上げてスピンの量子性がモノポールのダ

イナミクスに与える影響を明らかにすることである。 

 
３．研究の方法 
スピンアイスにおける磁気モノポールの協奏現象の解明を目指し、本研究の遂行には以下の方

法で臨んだ。 

（１） Dy2Ti2O7のカゴメアイス状態における磁気モノポールの協奏現象 

Dy2Ti2O7 の単結晶に直流磁場をかけてカゴメアイス状態に

し、交流磁化の周波数依存性を測定した。特に、モノポール

が運動するカゴメ平面内方向に交流磁場を印加するという特

別な実験配置で実験することに着目し、カゴメ面内の磁気応

答を調べ、モノポールの 2 次元ダイナミクスを特徴づける周

波数を明らかにすることを目指した。また、中性子散乱実験

からスピン相関長を定量的に吟味した。 

図 1: (a) 2-in,2-out スピン配列（アイスルー

ル）。結晶全体でアイスルールを満たす時、ス

ピンアイスと呼ぶ。パイロクロア格子磁性体が

その代表例。(b) 2-in,2-out からの励起状態。

3-in,1-out を磁気モノポールと考える。 

図 2: 浮遊帯域法で合成した

Dy2Ti2O7の単結晶。 



（２） モンテカルロ計算 

モンテカルロ計算から交流磁化率や中性子散乱などの実験

結果を検証した。そして、カゴメアイスにおける 2 次元モノポ

ールのダイナミクスの実態を明確にすることに取り組んだ。 

 

（３） Tb2Ti2O7における磁気モノポール 

Tb2+xTi2-xO7+y (x < xc)の単結晶を用いて交流磁化率や比熱

測定によって量子効果がモノポールのダイナミクスに与える

影響を明確にすることに取り組んだ。また、これまでの浮遊帯域法での単結晶合成に加え、新

しくフラックス法での単結晶合成にも取り組んだ。 

 
４．研究成果 
本研究課題では以下に述べる成果を得た。また得られた結果は論文や学会発表にまとめて公

表した。 

（１） 交流磁化率のスケーリング則とモノポールの協奏現象 

まず、浮遊帯域法にて Dy2Ti2O7 の単結晶を

合成した。得られた Dy2Ti2O7 単結晶から反磁場

の影響を少なくするように板状試料を切り出し、

成形し、111方向の磁場（Hdc//111）に直交するカ

ゴメ面内に交流磁場をかけて（Hac⊥Hdc）、交流

磁化率の周波数依存性を調べた。その結果、カ

ゴメアイス相（T < 1 K, 0.3 < µ0H < 0.9 T）の領域

で交流磁化率の周波数依存性が単一の関数形

にスケーリングすることを見出した。また、このス

ケーリングの振る舞いは、2 次元クーロンガスモ

デルの理論計算[5]と非常に良い一致を示すこ

とが分かった。ダイポールスピンアイスモデルに

よるモンテカルロ計算から交流磁化率の周波数

依存性を再現することにも成功した。モンテカル

ロ計算ではモノポールの分布も可視化できるた

め、これを評価するとある領域にモノポールが分

布していること、すなわち、カゴメアイス相のモノ

ポールのダイナミクスには特徴的な長さが関係

していることが分かった。中性子散乱実験を行う

と、散漫散乱のぼやけとしてモノポールの相関

長を評価でき、モンテカルロ計算と符合する結

果となった。 

以上の結果、2 次元モノポールのダイナミクスは 2 次元空間を自由に動くモノポール対間の相関

長と関係する現象であることが明白になった。つまり、モノポールの 2 次元ダイナミクスは 2 次元 XY

モデルの理想的な実験系であること、そしてモノポール対間の相関長が重要な物理量であることが

分かった。カゴメアイス相の磁気モノポールのダイナミクスを 2 次元クーロンガスに見られる普遍的

な外部応答として交流磁化率のスケーリングにより評価できることを初めて実験的に示すことに成

図 3: Hdc と Hac を直交させる

ために作成した交流磁化率

測定用のコイル。 

図 4: Dy2Ti2O7 のカゴメアイス相における交流

磁化率の(a)実部と(b)虚部のスケーリング。2
次元のスピンアイスが成り立つカゴメアイスで

成り立つ特徴的なダイナミクスを示唆。 



功した。交流磁場と直流磁場を直交するという特殊な実験配置による詳細な実験の結果、2 次元

のモノポールの協奏的なダイナミクスを特徴づける振る舞いを明らかにすることができた[6]。 

 

（２） 量子スピンアイスにおけるモノポール現象 

量子スピンアイスの候補物質である Tb2+xTi2-xO7+y では、x = -0.003 を境にしてモノポール凝縮相

である四極子秩序（x > xc） と量子スピンアイス（x < xc）の二つの基底状態が実現することを明らか

にしてきた。本研究では、x < xcの量子スピンアイスに着目し、この系に存在が指摘されている 3 つ

の準粒子励起（①磁気モノポール励起、②電気的モノポール励起（Vison 励起）、③ギャップレスの

擬似フォトン励起）の現象の解明を目指して極低温比熱測定から集中的に研究した。その結果、

Tb2+xTi2-xO7+y (x = ~-0.005)の純良結晶におけるゼロ磁場中の比熱は、0.1 K まで相転移を示さず、

0.2 K 以下で大きく上昇する結果を得た。この上昇は核比熱の成分と考えられ、その核比熱の成分

を差し引きいた振る舞いには、本系の準粒子励起現象の情報を含んでいると考えられる。そこで

Arrhenius 型の温度依存性を考えてその比熱の解析を行い、ギャップエネルギーが約 0.5 K の振る

舞いと同等であることが分かった。Tb2+xTi2-xO7+y の場合、上記③の擬似フォトン励起は、エネルギ

ースケールで 0.01 meV 程度に対応し、①、②の励起は 0.1- 1 K の間の温度領域に対応する。よ

って、今回観測した振る舞いは、温度領域から考えて電気的モノポールの励起に関係した振る舞

いと考えられる。今後、理論計算と合わせてさらに吟味する必要はあるが、熱励起の情報としてモノ

ポールの協力的現象を明らかにできた点は今後の研究につながる重要である。本研究について

は、いくつかの解説記事でその成果を発信する機会も得た[8]。また、研究論文のひとつは日本中

性子学会から、論文賞として評価を受けた。 

 

（３） フラックス法による大型単結晶の合成 

Tb2+xTi2-xO7+yの浮遊帯域溶融法による結晶合成の問題点は、高温にして溶かしている時に x が

増加すること、つまり Ti が蒸発することが原因であると考えられる。これを解決するためにフラックス

図 5: 本研究成果の概要。(a) 111 磁場下のカゴメアイス状態とモノポールの伝播の様子。(b) Dy2Ti2O7

の温度磁場相図[7]。(c)(T, H) = (1 K, 0.5 T)におけるモンテカルロ計算のスナップショット。モノポール（赤

丸）と反モノポール（青丸）が相関長ξをもって運動している様子が見て取れる。(d) 交流磁化率のモン

テカルロ計算。実線は、2 次元クーロンガス模型の理論曲線[5]。 



法による低温合成を使って単結晶の合成を試みた。その結果、フ

ラックスに KF を用いることで Tb2+xTi2-xO7+yの単結晶を育成するこ

とに成功した。結晶の形状は八面体型で、一辺の長さは 10 mm

にもなる大型の結晶を得た。格子定数から育成した結晶の組成

比を見積もると、原料の多結晶と育成した結晶との x のずれが

0.003 程度と非常に小さいことが分かった。一方、y で表せる酸素

欠損も若干存在すると考えられ、モノポール凝集相である四極子

秩序が期待される x = +0.005 のフラックス合成試料では 0.1 K まで相転移は観測できなかった。い

くつかの試料を測定したがフラックス合成の単結晶はどれも同じふるまいを示し、相転移を示さな

かった。今後は、適切なアニール条件を見出してこの現象を明らかにすることが重要であるが、パ

イロクロア酸化物では酸素の出入りが起きやすいことを示唆しており、中低温領域にて酸素イオン

が移動するため、パイロクロア酸化物は酸素イオン吸蔵やイオン伝導の面で利用できる可能性が

あることが分かった。 

本研究遂行のために 0.1 K まで測定可能な

断熱消磁冷却装置を開発し、比熱、交流磁化

率、電気抵抗などを迅速に測定できるようにな

ったことは、他の物性研究でも大きな成果とな

った[9]。すなわち、0.1 K まで迅速に測定でき

ることで、研究過程の中で開発した様々な物質

の極低温物性を調べることができた。そして、モ

ノポールのダイナミクスだけでなく新奇相転移

現象や超伝導の探索などの新しい研究へとつ

ながった。 
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図6: フラックス合成した

Tb2+xTi2-xO7+yの単結晶。 
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