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研究成果の概要（和文）：磁化曲線の実験データと量子物質シミュレータHΦ、ベイズ最適化プログラムPHYSBO
を用い、Ruハロゲン化物の有効ハミルトニアンHの決定を進めた。またキタエフ物質の物質合成と物性測定を進
め、結晶構造・磁気構造・磁化率・磁気輸送係数・ラマン分光学スペクトルなどの実験データを収集した。これ
らのデータに基づき、α-RuCl3, RuBr3, およびRuI3の第一原理計算との比較を進め、混晶系におけるモット転
移の機構を提案した。これらの成果により、量子スピン液体探索に向けた物質空間が拡張された。

研究成果の概要（英文）：An effective low energy hamiltonian for a prototypical Kitaev material, α
-RuCl3, is derived by combining a numerical quantum materials simulator HΦ and experimental data on
 magnetization of α-RuCl3 through a　Bayesian optimization program package PHYSBO. Synthesis and 
characterization of newly found Kitaev materials have been done. The crystal structures, magnetic 
orders, magnetization, magneto-transport, and Raman spectra were observed. From these data, the ab 
initio electronic structure calculations and theoretical studies on these Kitaev materials were 
carried out and the Mott transition mechanism of Ru(Br,I)3 is clarified. The present results provide
 us wider variety of materials to realize a quantum spin liquid phase. 

研究分野：強相関量子物質の理論と数値シミュレーション

キーワード： 量子スピン液体　機械学習　ルテニウムハロゲン化物

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁性や超伝導に代表される固体中の低エネルギー電子物性を理解する上で重要な役割を果たすのは、シュレディ
ンガー方程式に現れる裸の電子質量や真空中のクーロン相互作用ではなく、結晶格子や高エネルギーからの影響
を繰り込んだ有効質量や有効相互作用、ひいてはそれらによって特徴付けられる低エネルギー有効ハミルトニア
ンである。また、有効ハミルトニアンの空間の中で現実物質を位置付けることで、所望の物性を示す物質へ近づ
くための指針を得ることできる。本研究で得られた実験データから有効ハミルトニアンを構成する手法は、従来
の第一原理計算が困難な量子物質の理解と物質設計を推進する上で重要な役割を果たすことが期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
分子や固体に閉じ込められた多体電子系は、分子や固体の骨格となるイオンからの影響と、電子
質量に基づく運動エネルギー項ならびに真空におけるクーロン相互作用項からなるハミルトニ
アン H によって記述される。しかし、磁性や超伝導に代表される固体中の低エネルギー電子物
性を理解する上では、Hに現れる裸の電子質量や真空中のクーロン相互作用ではなく、結晶格子
や高エネルギーからの影響を繰り込んだ有効質量や有効相互作用、ひいてはそれらによって特
徴付けられる低エネルギー有効ハミルトニアンが重要となる。こうした有効ハミルトニアンは、
物性に寄与する自由度を浮かび上がらせ、それらの自由度がどのように相互作用するかを記述
するため、強相関電子系の磁性や高温超伝導を研究する上で、中心的な役割を果たしてきた。 
[理論と実験に基づくアプローチ] 従来、実験データと物理量の理論予測とを比較することで、
有効ハミルトニアンが推定されてきた。フェルミ液体論によれば、金属の比熱の温度依存性から
多体電子系の有効質量 m*が、モット絶縁体の磁気感受率の温度依存性から得られたキュリー-ワ
イス温度は、局在スピン間の支配的な交換相互作用 Jの見積もりを与えてきた。しかし、有効質
量 m*には結晶格子による効果と相互作用効果が混在している。また、キュリー-ワイス則から見
積もられた交換相互作用 Jがどの磁性イオン間の相互作用なのかは一般には明らかではない。 
 そこで、フェルミ液体論やキュリー-ワイス則のような普遍的な法則だけに頼るのではなく、
より化合物の個性に迫るための研究が展開されてきた。磁性イオンの種類や局所的な環境から
スピン間の相互作用を知るすべを教えてくれるグッドイナフ-金森則やジャロシンスキー守谷相
互作用の導出は、その典型例である。また、銅酸化物において高温超伝導の担い手となるキャリ
アとそれらの間の相互作用を明らかにした Zhang-Rice の一重項の理論は、複雑な結晶構造を有
する一群の銅酸化物から高温超伝導を担う自由度を抽出して有効ハミルトニアンを構成した例
の一つである。 
[計算科学に基づくアプローチ] 2000 年前後から、計算機と計算科学手法の発達により、結晶構
造から第一原理電子状態計算に基づいて有効ハミルトニアンを構成する手法が急速に発展して
きた。加えて、有効ハミルトニアンから物理量を計算して実験を比較するという有効ハミルトニ
アンの妥当性を検証するために不可欠なプロセスも洗練されてきている。 
[データ科学に基づくアプローチ] 本研究開始から遡ること数年前、実験・理論・計算科学に続
く第 4 の科学と目されるデータ科学を取り入れることで、有効ハミルトニアン導出に新たな発
展がもたらされた。従来、有効ハミルトニアンに含まれるパラメータから重要なものを少数選び
出し、実験データを再現するように最適化することが広く行われてきた。しかし、近年の第一原
理計算による有効ハミルトニアン導出の研究例を鑑みるに、物質の個性を反映するためには多
数のパラメータを導入することが避けられない。パラメータ数が増えると、過学習によって未知
の物理量に対する予測能力が著しく低下してしまうことが危惧されるため、過学習を避ける工
夫が必要不可欠となる。 
 これら、高次元のパラメータ空間内での効率的な最適化や過学習を避ける手法の研究は、デー
タ科学や機械学習の研究において長年注目を集めてきた課題である。これらの知見を取り入れ
ることによって、物理量から有効ハミルトニアンを推定する研究が進み始めていた。しかしなが
ら、有効ハミルトニアンから物理量を計算する過程の計算コストが障壁となり、本研究計画開始
以前の研究では、古典近似や平均場近似が用いられていた。 
[量子多体シミュレータ] 古典近似や平均場近似だけでは捉え難い多彩な量子相やダイナミクス
が創発することが、量子多体問題を解く難しさの典型例である。裏を返せば、量子多体系の複雑
さ、内包されている膨大な情報を圧縮したものが、有効ハミルトニアンに他ならない。計算科学
によって有効ハミルトニアンから物理量を計算し予測する『情報の展開』、そして、データ科学
によって実験データから有効ハミルトニアンを導く『推定を伴う情報圧縮』、これら圧縮・展開
双方の鍵を握る量子多体系の数値シミュレータは、古典計算機とともに絶え間なく発展を続け
てきた。 
[有効ハミルトニアンに基づく物質設計] 以上の背景に加え、近年ある物質群について、定量的
な有効ハミルトニアン導出が待ち望まれている。絶対零度においても自発的な対称性の破れを
示さず、粒子が同時に反粒子でもある『マヨラナ粒子』が準粒子として現れる「キタエフの量子
スピン液体」と呼ばれる量子相の研究が急速に進んでいる。この量子スピン液体相を結晶固体で
実現するために、イリジウム酸化物やルテニウム化合物の研究が進んできた。特に α-RuCl3が注
目を集めているが、残念ながら、この物質の実験データを全て説明できる第一原理有効ハミルト
ニアンは存在していない。α-RuCl3の定量的な有効ハミルトニアンの導出に加えて研究開始当時
には、量子スピン液体相が基底状態となる物質を設計したいという要求が高まってきていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、実験・理論・計算科学的アプローチを、データ科学的知見によって統合し、有効ハ
ミルトニアンの導出に革新をもたらすことに挑戦した。本計画の中枢を担う研究者が開発を主
導してきた独自の量子多体系シミュレータ HΦを用い、理論あるいは第一原理電子状態計算に



基づく有効ハミルトニアンを事前知識、実験データを入力データとして、有効ハミルトニアンの
ベイズ最適化を行うワークフローの開発・実装・公開を目指した。さらに、開発された有効ハミ
ルトニアン推定手法を、研究分担者らが発見した新物質 RuBr3を含む量子スピン液体候補物質
(以下ではキタエフ物質と呼ぶ)に適用することで、その有効ハミルトニアンの決定と物理量の定
量的な比較を行う。これらの研究を通して、量子スピン液体を実現する物質設計指針の抽出と物
質開発へのフィードバックを目指した。 
 
３．研究の方法 
実験データと第一原理計算に基づいて強相関量子物質の有効ハミルトニアンを決定するため、
量子多体問題ソルバーとベイズ最適化を組み合わせたワークフローを構築する。このワークフ
ローを用いてキタエフ物質群の有効ハミルトニアン Heffを決定し、量子スピン液体相を実現する
ための物質設計指針を抽出する。有効ハミルトニアン Heffの最尤推定のみならず、有効ハミルト
ニアンが従う確率分布 P(H|D)を構成するため、第一原理計算の結果への近さを測る事前確率
P(H)と、所与の Hに基づいて計算した物理量と対応する実験データ Dとの２乗誤差に基づく尤
度 P(D|H)を求める。前者の計算には、第一原理計算を出発点に強相関有効模型を構築可能なオ
ープンソースソフトウェア RESPACKを活用する。 

理論研究と並行して、研究分担者らによって新たに発見されたキタエフ物質 RuBr3および RuI3

の物質合成と物性測定を進め、結晶構造・磁気構造・磁化率・比熱・中性子散乱スペクトルなど
の実験データを収集する。これらの実験データを有効ハミルトニアン決定するためのインプッ
トとするとともに、HΦを用いて計算した各種物理量と比較する。なお、プログラムは研究と並
行し整備を進め、成果発表後に順次公開することを予定している。 
 
４．研究成果 
磁化曲線の実験データと第一原理計算に基づいて強相関物質の有効ハミルトニアンの決定を行
った。ガウス過程に基づくベイズ最適化プログラム PHYSBOを用い、擬 2次元のモット絶縁体
である Ruハロゲン化物 α-RuCl3の面間および面直方向の磁化過程から、スピン系に対する有効
ハミルトニアン Heffの決定を進めた。得られたガウス過程回帰分析の結果から、有効ハミルトニ
アンを特徴付ける結合定数の確率分布が得られ、各々の交換相互作用の尤もらしさが決定され
た。成果について出版論文の準備を進めている。また本研究で開発応用を行ったベイズ最適化を
用いた有効ハミルトニアン推定ツールは、日本物理学会 2023 年春季大会[吉見一慶, 田村亮, 山
地洋平, 三澤貴宏, “ベイズ最適化を用いた有効模型推定ツール(BEEMs)の開発”]で発表するとも
に公開した。 
上記手法の開発・応用と並行して、キタエフ物質の物質合成と物性測定を進め、結晶構造・磁
気構造・磁化率・磁気輸送係数・ラマン分光学スペクトルなどの実験データを収集した。これら
のデータに基づき、α-RuCl3, RuBr3, および RuI3の第一原理計算との比較を進め、混晶系におけ
るモット転移の機構を提案した。また磁場を印加することによる電気抵抗の変化から、RuI3にお
ける質量の無いディラック電子発現可能性についても提案した。これらの成果は論文として出
版するとともに、総説[今井良宗, 大串研也, 那波和宏, 佐藤卓, 清水康弘, 山地洋平, “キタ
エフスピン液体に着目した新物質開発-高圧合成法を用いた新しいルテニウムハライド RuBr3, 
RuI3 の発見-”固体物理 57(11), 725-744 (2022)]にまとめられている。以上の研究成果によ
り、量子スピン液体探索に向けた物質空間が拡張された。 
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