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研究成果の概要（和文）：リング縮退という特殊な縮退構造を母体として、熱・量子揺らぎが織りなす新奇な磁
性現象に関する数値的研究を行った。J1-J2古典ハニカム格子磁性体では波紋秩序状態や副格子スカーミオン格
子状態などの新奇な多重Q状態が実現することが明らかになった。また量子スピン液体候補物質Ca10Cr7O28の有
効模型であるS=1/2二層カゴメハイゼンベルク模型の有限温度下においてスパイラルスピン液体の実現が明らか
になった。更に高磁場に特化した新しい厳密対角化コードQS3を開発・オープンソース化し、高磁場スピンダイ
ナミクスの解析から同二層カゴメ模型でスパイラルスピン液体・U(1)スピン液体の傍証を得ることも出来た。

研究成果の概要（英文）：We have studied quantum and thermal magnetic phenomena born from a ring 
degeneracy utilizing some non-biased numerical methods. We found that novel multiple-Q states such 
as a ripple state and sublattice Skyrmion-lattice states are realized in the J1-J2 classical 
honeycomb lattice magnets. The S=1/2 bilayer breathing Kagome Heisenberg model, an effective model 
of the quantum spin liquid candidate Ca10Cr7O28, is found to realize a spiral spin liquid state at 
finite temperature. We have developed and open-sourced a new exact diagonalization code QS3 
specialized for high magnetic fields and have obtained numerical evidence for spiral spin liquid and
 U(1) spin liquid states in high magnetic fields.

研究分野： 磁性理論

キーワード： 数値計算　フラストレーション　スピン系　多重Q秩序状態　スピン液体　厳密対角化法　モンテカルロ
法

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
理論的・数値的取り扱いが難しいフラストレート磁性体における特殊なリング型縮退構造に対する熱・量子揺ら
ぎの効果を厳密数値計算を通して調べたという意味で学術的意義は大きいと言える。また本研究成果の一部であ
るハニカム系での新しいタイプの多重Q秩序状態の発見は、省電力ナノデバイスなどへの応用の観点からも重要
である。特に波紋秩序状態は伝導電子と結合することで誘電分極渦を作り出すことが可能な特殊なスピンテクス
チャを併せ持つため、今後の工学的応用が期待される。また本研究で開発・高度化・オープンソース化された厳
密対角化コードは物性物理分野の枠組みをも超えた更なる利用が期待される。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
 フラストレーションを有する磁性体はその相互作用の競合により基底状態にマクロな縮退が
しばしば現れる。この縮退構造に熱や量子揺らぎの効果が加わることで直感的には理解し難い
新奇な磁性現象が生まれるため、注目を集めている。最近接相互作用と次近接相互作用の競合に
よりフラストレーション効果を有する古典ハニカム格子ハイゼンベルク反強磁性体ではその基
底状態にリング型縮退構造を持つことが知られており、この縮退構造に対する熱・量子揺らぎの
効果がリング（スパイラル）液体やパンケーキ液体などの特殊なスピン液体状態を生み出すこと
で知られていた。一方でこの模型では有限温度磁場中における秩序化の可能性、特に複数の異な
る波数が共存する多重 Q 秩序状態の実現可能性が指摘されていたものの、その波数の強い非整
合性のために特殊なパラメータ上でしか議論されて来なかった。また新しい量子スピン液体候
補物質である S=1/2 二層カゴメ格子磁性体 Ca10Cr7O28では非弾性中性子散乱実験において低エ
ネルギー側にリング型の構造が報告されるなど、ハニカム格子磁性体におけるスパイラル液体
状態との関連が指摘されており、リング型縮退構造に対する量子揺らぎの効果を調べる研究が
強く求められていた。 
 
 
２．研究の目的 
 このような背景のもとで、本研究では古典フラストレートハニカム格子反強磁性体の有限温
度磁場中における新奇な多重 Q 秩序状態の実現可能性を数値的に調べ、特に研究代表者の予備
的な計算によってその実現可能性が顕になった、波紋秩序状態というこれまでにない新しいタ
イプの状態の安定性や発現機構の詳細を明らかにし、Ca10Cr7O28 などを念頭に実物質での実現
可能性を検証することを目指した。 
 
 
３．研究の方法 
 
 本研究では複数の厳密数値計算手法を用いた。まず古典フラストレートハニカム格子磁性体に
おける多重 Q 秩序状態の実現可能性を探る上では、リング型縮退構造に対する熱揺らぎの効果
を近似なしに評価することが可能な古典モンテカルロ法を用いた。温度交換法や熱欲法などの
複数のアルゴリズムを組み合わせ、さらに波数の強い非整合性から来る有限サイズ効果を克服
するために、ハイブリッド並列化を施した独自のモンテカルロコードを用いた大規模数値計算
を国内の大型計算機（ISSP/OIST）を利用して行った。また二層カゴメ格子磁性体 Ca10Cr7O28に
おける量子揺らぎの効果を評価するために厳密対角化法や熱的純粋量子状態法を用いた。特に
研究課題の研究費で購入したワークステーションや自然科学研究機構の大型計算機を利用して
飽和磁場近傍に特化した厳密対角化コード quantum spin solver near saturation (QS3)の開発・
高度化を行い、Ca10Cr7O28 の有効模型の飽和磁場近傍における静的・動的性質を大規模な有限
系を用いて厳密に調べた。 
 
 
４．研究成果 
 
本研究ではまず、古典ハニカム格子反強磁性体における多重 Q 秩序状態の実現可能性を大規模
モンテカルロ法によって調べた。その結果、最近接相互作用 J1と次近接相互作用 J2の比が J2/J1
〜0.18 という波数の非整合性が極めて強い領域において波紋秩序状態が熱力学的に安定に実現
することが明らかになった。波紋秩序状態では、並進対称性が破れているにも関わらず結晶性を
有しない、その母体となるリング（スパイラル）液体状態からの相転移後にも関わらずスピン構
造因子にてリング性を有する、などと言った従来の秩序状態とは根本的に異なる振る舞いを示
すことが明らかになった。また波紋秩序状態の特殊なスピンテクスチャが伝導電子と結合する
ことで巨大な誘電分極渦を創出しうることも判明し、応用工学上の有用性も議論した。[下川、
川村、PRL 123,057202 (2019).] 
 
さらにより広い J2/J1空間における多重 Q秩序状態の実現可能性を調べた。J2/J1>0.2では 
波紋秩序状態は安定ではなく、代わりに有限温度磁場相図中における低温秩序状態はその多く
が single-q スパイラル秩序状態に置き換わることが明らかになった。しかしながら J2/J1〜0.3
近辺ではメロン型スピンテクスチャを持つ double-q 秩序状態やコリニア型の triple-q 秩序状
態などの複数の多重 Q 秩序状態が発現することが明らかになった。[下川、大久保、川村 PRB 
100,224404 (2019).] 
 
 
多種多様な多重 Q 秩序状態の実物質での実現可能性を明らかにするための一歩として近年新し

い量子スピン液体候補物質として注目を集めている S=1/2二層カゴメ磁性体 Ca10Cr7O28の有効



模型として知られる S=1/2 bilayer breathing Kagome (BBK)ハイゼンベルク模型の基底状態お

よび有限温度下の性質を厳密対角化法と熱的純粋量子状態法を用いて調べた。最大 36サイトま

での有限系クラスターを用いた Anderson tower による解析から、基底状態では通常の磁気秩序

状態とは異なる無秩序状態の実現可能性があることが判明し、さらに有限温度下では構造因子

にリング型の構造が出現することが明らかになった。これにより量子 BBK 模型でもスパイラル

液体状態が実現することが厳密な計算により明らかになった。 
 
また新しい厳密対角化コード quantum spin solver near satsuration (QS3)を開発・高度化[上
田、柚木、下川 CPC 277,108369 (2022).]し、S=1/2 BBK 模型の高磁場における動的構造因子

を約 2000サイトの大規模系にて計算したところ、低エネルギー側でハニカム格子磁性体のスパ

イラルスピン液体状態の傍証であるリング型の特徴が、また中・高エネルギー側ではカゴメ格子

磁性体の U(1)スピン液体状態の傍証である蝶ネクタイ型の構造を明瞭に捉えることに成功した。

なお開発した QS3はオープンソースソフトウェアとして https://github.com/QS-Cube/ED に公

開されている。 
 
研究の過程で S=1/2 BBK 模型における有限温度相転移の可能性を調べる必要性が出てきた。熱

的純粋量子状態法を用いて有限温度相転移の特徴をどのように捉えるかという問題が発生した

ため、まずは基底状態の素性がよく知られている S=1/2 Shastry-Sutherland(SS)模型を取り扱

うことにした。先行研究により SS 模型のあるパラメータ領域では、基底状態として鏡映対称性

が自発的に破れた plaquette-singlet 状態が実現することが報告されており、有限温度下ではこ

の離散対称性が破れる形での相転移が自然と期待できる。熱的純粋量子状態法を用いて相関関

数の温度依存性を調べた結果、低温で鏡映対称性の破れの兆候を、有限系にも関わらず、さらに

二点相関関数のレベルで明瞭な形で捉えられることが明らかになった。QS3コードに内装されて

いた thick-restarted Lanczos 法を用いて有限系の励起状態を調べた結果、熱的純粋量子状態法

の各サンプルは励起状態における縮退を引っ掛ける形で二点相関関数レベルでの離散対称性の

破れの兆候を示すことが明らかになった。[下川、PRB 103, 134419 (2021).] 
 

S=1/2 BBK模型は最近接相互作用が強磁性的な S=3/2 J1-J2フラストレートハニカム格子磁性体

に対応させることが可能である。そこで古典 J1-J2フラストレートハニカム格子磁性体を再び古

典モンテカルロ法を用いて取扱うことで有限温度磁場中での多重 Q 秩序状態の可能性を検証す

ることにした。二層カゴメ磁性体 Ca10Cr7O28に対応させるべく J2/|J1|~1.25周りに絞る形で大

規模数値計算を行ったところ、6 つの副格子構造を持った副格子スカーミオン格子状態の実現を

見出すことに成功した。このスカーミオン格子状態では系全体としてのトータルスカラーを有

限に持つことが可能であることや、その符号がモンテカルロ計算に用いられる初期状態に依存

して変化し、カイラリティ自由度が自発的に破れることも判明した。過去の研究では三角格子磁

性体を舞台として DM 相互作用などの反対称的な相互作用がない状況でもスカーミオン格子状

態の実現が報告されていたが、我々が知る限りハニカム格子磁性体での同状態の発現事例は今

回が初めてであると思われる。一方で反強磁性的な J1相互作用を持つハニカム格子磁性体とは

異なり、強磁性的な J1相互作用を持つハニカム格子磁性体では波紋秩序状態の存在は現在のと

ころ確認されておらず、更なる研究が求められている。 
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