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研究成果の概要（和文）：キタエフ模型は、量子スピン液体を実現する量子多体模型として広く知られています
が、その性質を実現する磁性体（キタエフ磁性体）の物質は限られていました。本研究では、トポケミカル反応
や固相メタセシス反応などの速度論に基づく反応経路制御手法を用いて、4種類の新しいキタエフ磁性体の開発
に成功しました。さらに、それらの磁気特性を詳細に調べることで、量子スピン液体的振る舞いを示す化合物を
発見するとともに、三方晶歪による励起状態の混成やモット崩壊状態など、多様な電子状態がキタエフ磁性体の
特徴を決定することを明らかにしました。

研究成果の概要（英文）：The Kitaev model is widely known as a quantum many-body model that realizes 
quantum spin liquid, but the number of magnetic materials (Kitaev magnetic materials) that realize 
its properties has been limited. In this study, we successfully developed four new Kitaev magnets 
using kinetic control, such as topochemical and solid-state metathesis reactions. Furthermore, by 
investigating their magnetic properties in detail, we discovered compounds that exhibited quantum 
spin liquid-like behavior and clarified that various electronic states, such as the hybridization of
 excited states due to tetragonal distortion and Mott collapse, determine the characteristics of the
 Kitaev magnets.

研究分野： 固体化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究によって新たに開発された新しいキタエフ磁性体は、学術的に量子スピン液体やキタエフ物質の理解を深
める上で重要です。これらの物質は多様な電子状態や磁気特性を持ち、量子多体系の理論と実験の橋渡しを可能
にします。また、社会的意義として、キタエフ磁性体や量子スピン液体は、量子コンピューターや量子通信技術
の発展に寄与する可能性があります。量子スピン液体は、非常に長い量子コヒーレンス時間を持ち、高い信頼性
や効率を持つ量子情報処理技術の実現が期待されています。本研究で開発された新しいキタエフ磁性体は、これ
らの応用技術の開発に重要な役割を果たす可能性があります。

※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 
 
キタエフ模型は、結合方向に依存した三種類の異方的なイジング相互作用からなる量子多体

模型であり、その厳密解が量子スピン液体基底状態となります。キタエフ磁性体の研究は、量子
スピン液体の理解を促進することが最重要目的となっています。量子スピン液体は、非常に低い
温度にもかかわらず、無秩序な磁気状態が維持される特殊な量子磁気相を示します。この結果、
磁気的秩序が抑制され、その励起状態はトポロジカル量子計算を実現するとされる非可換エニ
オン粒子が生成します。そのため、キタエフ模型を実現する磁性体(キタエフ磁性体)の開発が世
界中で進められています。 

 

新たなキタエフ磁性体の開発が求められる理由は、以下の点にまとめられます。 

①実験的検証: 理論的に予測されるキタエフ磁性体の特性を実験的に確認することで、理論と実
験間の不一致を解消し、量子スピン液体やトポロジカル特性に関する理解を深めることが重要
です。 

②物質の多様性: 既知のキタエフ磁性体は限られた種類のみが存在しており、新しいキタエフ磁
性体の開発によって、異なる化学組成や結晶構造を持つ物質を調査することが可能となり、量子
磁性特性に関する理解がさらに進展します。 

 

２．研究の目的 

 

本研究の目的は、キタエフ模型を持つ新しい物質の開発とその新奇な物性の探求であり、低温
合成法がその手法として用いられます。本研究では、以下の 3 つの目標を明確に設定し、取り組
みました。 

①低温合成法による新しいキタエフ型磁性体の開発 

②新しい低温合成法の開発と対象物質の拡張 

③異常物性の開拓を目指したスピン軌道相互作用のチューニング  

これらの目標を達成することで、キタエフ磁性体における物理の理解を深めることを目指し
ました。 

 

３．研究の方法 

 

研究開始前に申請者が発見した α-Li2IrO3 と MgCl2 および ZnCl2 との反応によりイルメナイト
型イリジウム酸化物 MgIrO3および ZnIrO3が生成されるメタセシス反応を更に発展させ、アルカ
リ金属イリジウム複酸化物 α-Li2IrO3、β-Li2IrO3、Na2IrO3 や遷移金属塩化物や硫酸塩と反応させ
ることで固相メタセシス反応やトポケミカル反応を引き起こし、新しいハニカム格子/ハイパー
ハニカム格子イリジウム酸化物の合成を目指しました。適宜不活性塩の添加による反応界面の
コントロールなどにより反応を制御する手法を開発しました。さらに、イリジウムだけでなく、
コバルト酸化物やルテニウム酸化物にも対象物質を拡大し、キタエフ磁性体の開発を目指しま
した。 

 

４．研究成果 

 

CdIrO3, β-ZnIrO3, LaNaIr2O6, CaCo2TeO6などの新キタエフ物質の開発に成功した。 

 

①新しいイルメナイト型イリジウム酸化物 CdIrO3 

 

CdIrO3 の合成には MgIrO3 や ZnIrO3 の合成と同様に α-

Li2IrO3と CdCl2と混合し加熱するだけでは生成されず、独自
の工夫が必要でした。反応に不活性な KCl を添加することで
反応が促進されることがわかりました。図 1 に示すように、
CdIrO3の帯磁率の温度依存性に弱強磁性転移が 91 K で確認
され、MgIrO3 や ZnIrO3 よりも高い磁気転移温度を有してい
ることがわかりました。また、有効磁気モーメントは 2.26 μB

と推定され、他のイリジウム酸化物と比較して大きく乖離し
ています。これは、Ir 周りの局所的な結晶構造の差異に由来
して、超交換相互作用パラメータがチューニングされている
ことが示唆されます。Ir 周りに大きな三方晶結晶場歪が生じ
ている CdIrO3ではキタエフ模型からの乖離が生じていることを意味しています。 
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図 1 イルメナイト型イリジウム酸

化物の磁化率の温度依存性。 



 

 

 ②新しいハイパーハニカム格子イリジウム酸化物 β-ZnIrO3 

 

 イルメナイト型イリジウム酸化物のメタセシス合成を応用し、
イリジウムがハイパーハニカム格子と呼ばれるキタエフ模型を
実現する三次元ネットワークを有する β-Li2IrO3（ハニカム型 α-

Li2IrO3 の多形体）を前駆体としてトポケミカル反応を試みまし
た。ZnCl2を用いたイオン交換では合成の再現性が極めて低く研
究当初は苦戦したが、ZnSO4と KCl の混合塩を用いることで再
現よくトポケミカル反応を引き起こし、新物質 β-ZnIrO3の純良
試料を得ることができるようになりました。 

 

 磁化率測定から、1.804(3) μBおよび正の Weiss 温度 45.2(6) K と

見積もられることが分かりました。これは、Jeff = 1/2 に近い状態

が実現していることを示しています。また、正の Weiss 温度は

Jeff = 1/2 擬スピンが強磁性的に結合していることを意味し、キ

タエフ模型と一致します。さらに、低温では磁化率は有限の値に近づく傾向があるものの、驚く

べきことにほとんど磁場依存性がありません。図 2 挿図に示される交流帯磁率も周波数依存性

がほとんどなく、直流帯磁率と一致しています。また、比熱は線形依存性を示すだけでなく、ほ

とんど磁場に依存しないことが分かりました。これらの結果はすべて、キタエフスピン液体の実

現を示唆しています。今後 μSR測定や RIXS測定を通じてさらなる検証を行っていく予定です。 

 

③イリジウムハニカム格子化合物 LaNaIr2O6 

 

 スピン軌道結合型モット絶縁体 Na2IrO3 において、層間

Na+イオンを La3+イオンに置換することで新しいハニカム

格子イリジウム LaNaIr2O6を合成することに成功しました。

結晶構造解析により、金属-金属結合を伴う Ir ジグザグ鎖が

形成されていることが明らかになりました。LaNaIr2O6は、

図 3 に示すように有限のゾンマーフェルト項を示す熱容量

の温度依存性を有しており、モット崩壊による金属状態が

実現したことが示されています。これは、Ir 金属結合の形成

に伴う運動エネルギーの増大がモット崩壊の原因となって

いることが予想されます。 

 

これらの観測結果は、Jeff = 1/2 スピン軌道結合モット絶縁体である Ir ハニカム格子において、

トポケミカルなイオン配置制御がモット崩壊を引き起こすことを示唆しています。この研究は、

新しい物質設計への道筋を示すとともに、モット崩壊現象の理解を深める重要な知見を提供し

ています。 

 

④コバルトハニカム格子 CaCo2TeO6 

 

Na2Co2TeO6の Na イオンを Ca イオンに交換することで新しいキタエフ物質 CaCo2TeO6を合成

することに成功しました。この化合物は、CoO6 八面体の立方体対称性を近づけることで、非キ

タエフ相互作用を低減させることができることがわかりました。CaCo2TeO6は、Na2Co2TeO6（TN 

~ 27K）よりも低い TN ~ 13K で反強磁性秩序を示し、比較的低い磁場(~4T)で磁気秩序が抑制さ

れます。さらに、CaCo2TeO6の Weiss温度の異方性と単一イオン磁気異方性は、キタエフ物質で

ある α-RuCl3と類似性を示唆しています。 

 

これらの結果は、CaCo2TeO6 がキタエフ量子スピン液体の性質を探求し、そのエキゾチックな

振る舞いを支配する基本的なメカニズムを理解するための有効なプラットフォームとなる可能

性を示しています。 

図 2 β-ZnIrO3 の磁化率およ
び交流帯磁率の温度依存性。 

図 3 LaNaIr2O6の比熱の温度依存性。 
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