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研究成果の概要（和文）：5d遷移金属酸化物の強いスピン軌道相互作用と電子相関の協奏により生み出される新
奇電子相の発見と学理構築を目標として研究を推進した。スピン軌道相互作用誘起ハイゼンベルグ磁性、ディラ
ック半金属‐磁性絶縁体転移、スピン軌道相互作用と軌道秩序の競合などを明らかにすると同時に、量子スピン
液体、新奇トポロジカル相、励起子絶縁体、スピン流検出機能を実現する新物質相を発見/創成した。

研究成果の概要（英文）：We had explored the exotic electronic phases produced by an interplay 
between electron correlations and in 5d transition metal oxides and physics behind them. Spin-orbit 
coupling induced Heisenberg magnetism, Dirac semimetal-magnetic insulator transition and competition
 between spin-orbit coupling and orbital ordering were revealed.  New compounds with a quantum spin 
liquid state, an exotic topological phase, an excitonic insulating state and spin detection function
 were discovered/designed.

研究分野： 物性物理実験、固体化学

キーワード： スピン軌道相互作用　電子相関　5d遷移金属酸化物　イリジウム　スピン軌道モット絶縁体　相関トポ
ロジカル半金属　トポロジカル量子スピン液体　スピン流検出
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
重い元素で相対論効果が顕著な 5d 遷移金

属の酸化物、特にイリジウム複合酸化物は相
関電子物理の新しいパラダイムである。これ
まで相関電子物理の主な舞台は、同じ d 軌道
を占めた時のクーロン反発（電子相関）U が
3-10 eV 程度に及ぶ銅酸化物やマンガン酸化
物をはじめとする 3d 遷移金属酸化物であっ
た。これに対して、U が 2 eV 程度と小さい
5d 遷移金属酸化物は、弱相関ゆえに物理的に
自明な電子状態を有すると長く考えられて
いた。 

本研究の申請時は、まさにこの認識が変わ
ろうとしていた時期であった。重い 5d 遷移
金属元素では相対論効果に起因するスピン
軌道相互作用が 1 eV 近くと 3d 元素より一桁
以上大きい。5d 遷移金属酸化物ではスピン軌
道相互作用は電子の運動エネルギーや U に
対して無視できず、実際には非自明な電子状
態が出現する大きな可能性を秘めている。 
認識の変化の契機となったのは、本課題が

スタートする数年前の申請者らの成果であ
る。層状ペロブスカイト Sr2IrO4において、強
いスピン軌道の帰結として、「スピン軌道モ
ット絶縁体」と呼ぶ新奇な電子固体が実現す
ることを X 線共鳴散乱の実験により示した。
1 eV 近いスピン軌道相互作用は 5d t2gバンド
を Jeff =1/2 バンドと 3/2 バンドに分裂させ、半
充満の Jeff =1/2 バンド（一つの軌道に一つの
電子）が出現するため、比較的弱い U のもと
でも相関効果が顕著となることが明らかと
なった。 

スピン軌道複合体である Jeff =1/2 の波動関
数を有する電子が、比較的弱い U にもかかわ
らず遍歴・局在のはざまにあることが明らか
となったことにより、申請者らは相関電子物
理の新しいパラダイムが出現しうると確信
した。図 1 に電子相関とスピン軌道相互作用
の関数としての 5d 遷移金属酸化物の位置づ
けを示す。絶縁体側では、量子力学的位相因
子を内包した Jeff =1/2 モーメントが交換相互
作用や超交換相互作用を通じて相互作用す
るために新奇な磁性、例えば量子スピン液体
やスピン軌道相互作用誘起のハイゼンベル
グ磁性などが期待できる。遍歴側はトポロジ
カル電子相の強相関版と見なすことができ
る。これらスピン‐軌道複合体の織り成す電
子相の素励起も新しい物理である。 
 
２．研究の目的 
上記の認識のもと本課題は 5d 遷移金属酸

化物におけるスピン軌道相互作用と電子相
関の協奏の物理を物性科学（相関電子物理）
の新分野として確立する。 
 
３．研究の方法 
上記目的を達成するために、5 年間の研究

期間を通じて、新奇電子相、特にスピン軌道
モット絶縁体、新奇量子磁性相、相関トポロ
ジカル相を開拓し、同時にこれらの相競合や 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 1 電⼦相関（クーロン反発）エネルギ
ーとスピン軌道相互作⽤エネルギーの
関数としての 2 次元相図（概念図）。3d
遷移⾦属に対する 5d 遷移⾦属の位置づ
け、スピン軌道相互作⽤によるモット絶
縁体の安定化を⽰す。図のアイディアは
Leon Balents ⽒による。 

 
スピン軌道強結合系の特徴的電子構造、素励
起などの物理を明らかにする。物質探索、基
礎物性測定、重い 5d 元素で強みを発揮する
共鳴 X 線散乱などを駆使する。 
 
４．研究成果 
 5 年間で上記の目標はほぼ実現し、また励
起子絶縁体などの予想外の進展があった。特
筆すべき成果として、トポロジカルスピン液
体の舞台となる物質の開発、スピン軌道モッ
ト絶縁体 Sr2IrO4の素励起・磁性の理解、ディ
ラック半金属と磁性絶縁体の相競合の制御、
スピントロニクス機能の開拓を挙げたい。5d
遷移金属酸化物の科学は、相関電子物理とト
ポロジカル電子物理をつなぐ領域として、関
連国際会議でシンポジウムが開催されるな
ど、物性の一分野として確立した。上記の成
果は低温国際会議（LT28 予定）やフラストレ
ーション磁性国際会議（HFM）などの主な国
際会議において基調講演に選ばれ、分野の進
展を代表する位置づけにある。 
 
(1) スピン軌道相互作用が誘起する新奇電子
局在電子相 
 
① スピン軌道モット絶縁体 Sr2IrO4の 2次元
ハイゼンベルグ反強磁性 ([2], [11], [19])： 
スピン軌道モット絶縁体はその最外殻電子
がスピン軌道複合 Jeff =1/2 状態で記述される
ため、3d モット絶縁体と質的に異なる磁性が
予測される。Jeff =1/2 モーメントが酸素との
180°結合で結ばれる Sr2IrO4 では、異方性の
起源であるスピン軌道相互作用が、等方的ハ
イゼンベルグ結合をもたらすことを実証し
た。放射光共鳴 X 線磁気散乱実験の 2 次元磁
気散漫散乱から Jeff =1/2 モーメントの動的相
関長の温度依存性を測定し、磁気ダイナミッ
クスが反強磁性相互作用 J～0.1 eV の 2 次元
ハイゼンベルグモデルでのみ記述できるこ



とを示した。磁化率の振る舞いも平均場近似
の範囲内で、上記の結果と整合することを明
らかにした。スピン軌道相互作用によって、
銅酸化物超伝導体の母物質 La2CuO4と等価な
状態が実現したことになる。この結果を受け
て、世界各地でドーピング実験が盛んに行わ
れている。 
 
② 2 次元 Ir ハニカム酸化物の Kitaev 型トポ
ロジカルスピン液体： x, y, z 方向にのみ働
く 3 種類の強磁性イジング結合が 3 つの
120°結合からなるハニカム格子の上に順番
に置かれると競合する（図 2(a)）。この状況を
記述するKitaev模型は基底状態が量子スピン
液体状態となることが厳密解として知られ
ている。素励起には局在遍歴 2 種類のマヨラ
ナ粒子が登場することもあり、注目を集めた。 
α－Li(Na)2IrO3 は Ir4+O6 八面体が稜共有で

隣接し、2 次元ハニカム格子を構築する。こ
の時 Jeff =1/2 波動関数の複素位相項の存在に
より干渉効果が生じ、Jeff =1/2 モーメント間
の超交換相互作用は Ir-O2-Ir 面に垂直な方向
のイジング強磁性結合を与える。すなわち超
交換相互作用だけなら、現実の物質中で
Kitaev 模型が実現している。世界中で α－
Li(Na)2IrO3 を舞台とする量子スピン液体状態
の探索が行われたが、イジング項以外の相互
作用の効果により、低温で磁気秩序が観測さ
れ、量子スピン液体状態の実現は不可能と考
えられていた。 
本課題では物質開発の立場から周辺物質

の開拓を行い、新規 2 次元ハニカム型イリジ
ウム酸化物 H3LiIr2O6（図 2(b)）において主に
NMR 測定から１ K 以下の低温まで磁気秩序
が生じないことを見出した。この結果を根拠
として基底状態が量子スピン液体状態であ
ると結論した。異常な素励起の存在を示唆す
る結果も得られつつある。これらが Kitaev 型
のスピン液体に期待されるトポロジカルな
励起と何らかの関係があるのか、理論グルー
プと緊密に連携しながら、解析を進めている。
Jeff =1/2 量子スピン液体状態の実現は、本研究
課題の当初の大きな目標の一つであったが、
最終年度にようやくそれが実現した。 
 
③ ハイパーハニカム格子 β-Li2IrO3の発見と
圧力誘起量子スピン液体 ([7])： 新物質
β-Li2IrO3（図 2(c)）を発見した。β-Li2IrO3 で
は Ir4+が、直交する 3 つの Ir-O2-Ir 面からなる
120°結合で結ばれ、ハニカム格子の 3 次元版
と呼べるネットワーク（ハイパーハニカム格
子）を形成する。理想的な異方的強磁性結合
で結ばれれば、基底状態が 2 次元ハニカム格
子と同様にKitaevスピン液体と予言されてい
る。β-Li2IrO3は約 40 K でノンコリニア型の磁
気秩序を示すが、Kitaev 型スピン液体に極め
て近い状態が実現していると考えられた。こ
のため圧力を印加したところ、2.5 GPa 程度
の圧力で静的な磁気モーメントは消失し、ス
ピン液体状態が発現していることが明らか 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2 ハニカム格⼦上の Kitaev 量⼦スピ
ン液体［(a)概念図］を複合イリジウム酸
化物(b) H3LiIr2O6 および(c) β-Li2IrO3
で実現。 

 
となった。米国では密接に関連した 3 次元
ハニカム構造 γ-Li2IrO3 も発見されている。 
 
④ 人工的ハニカム格子の創成とトポロジカ
ル相の開拓 ([6])： 新奇トポロジカル相実現
を目指し、 (111)配向のペロブスカイト型
(Ca,Sr)IrO3/SrTiO3 超格子薄膜作製に世界に先
駆けて成功した。ペロブスカイト酸化物を
[111]結晶軸方向へ 2層ずつ積層させた超格子
構造は「人工的なハニカム格子」とみなすこ
とができる。グラフェンの強スピン軌道相互
作用極限版とみなすことができ、トポロジカ
ル絶縁体の実現も理論的に予言され注目を
集めていた。磁気秩序に伴う金属絶縁体転移
が観測され、電子相関により基底状態は自明
なモット絶縁体であると考えられた。金属絶
縁体転移はトポロジカル転移の可能性があ
る。 
 
(2) スピン軌道相互作用が誘起する新奇遍歴
電子相 
 
① ディラック半金属 Sr(Ca)IrO3（[3]）： 斜
方晶ぺロブスカイト Sr(Ca)IrO3 は強いスピン
軌道相互作用と結晶歪に起因して半金属と
なる。バンド計算によるとこの半金属相には
線状にギャップがゼロとなるディラックラ
インノードが存在する。ペロブスカイト相は
高圧下でのみ安定であるが、エピタキシャル
薄膜技術により Sr(Ca)IrO3 を作製した。磁気
輸送現象の基板依存性は、質量の極めて軽い
ディラック電子と重い正孔の共存と理解で
きることを示した。エピタキシャル歪に対す
る半金属状態の安定性は、対称性に保護され
たディラックノードの存在を支持する。 
 
② スピン軌道相互作用誘起半金属 Na3Ir3O8 
([9])： 3 次元ハイパーカゴメ格子 Na3Ir3O8

を発見した。この物質は量子スピン液体
Na4Ir3O8 への正孔ドープ系とみなせる。とこ

 



ろが Ir 当たり 1/3 個の正孔がドープされてい
るにも関わらず、少数キャリアの半金属的振
る舞いを示した。この半金属状態の物理的起
源が軌道秩序を伴う分子軌道形成とスピン
軌道相互作用の競合によるものであること
を明らかにし、概念として確立した。t2g軌道
の軌道秩序に伴う分子軌道形成により、この
物質は本来バンド絶縁体である。強いスピン
軌道相互作用による軌道の混成によって分
子軌道ギャップが抑制され、スピン軌道誘起
半金属相が出現する。 
 
(3) スピン軌道相互作用誘起電子相の相競合
と制御 
 
① SrTiO3-SrIrO3 (001)超格子の半金属-磁性
絶縁体転移 ([4])： スピン軌道半金属―モッ
ト絶縁体転移の物理を構築するモデルシス
テムとして、スピン軌道半金属 SrIrO3 n 層と
バンド絶縁体 SrTiO3 1 層からなる（001）超
格子構造を作製し、物性の層数依存性を詳細
に調べた。SrIrO3 層数 n が小さくなり、2 次
元性が高まるに従い、n = 3 で半金属絶縁体転
移が生じる。半金属絶縁体転移は、磁気秩序
の出現と同期して起きる。このことから、磁
気秩序によって時間反転対称性が破れ、半金
属状態の起源であるディラック点にギャッ
プが生じ、半金属磁性絶縁体転移が生じたと
結論した。ディラック半金属と磁性絶縁体が
競合する強スピン軌道相互作用系に特徴的
な相競合が明らかにされただけでなく、イリ
ジウム酸化物の超格子薄膜研究が世界中に
広まる契機となった。 
 
(4) スピン軌道相互作用に誘起された機能開
拓 
 
① IrO2 の巨大逆スピンホール効果とスピン
流検出機能 ([13])： 二元系酸化物 IrO2が極
めて大きな逆スピンホール効果を示すこと
を見出した。IrO2では、貴金属元素の s 電子
などに比べ局在性の高い d 電子が伝導を支配
しているゆえ、電気抵抗率が高い。このため、
スピン流の検出素子として用いた場合、より
大きな電圧が得られる。実際、スピン流検出
デバイスの性能を表すスピンホール抵抗は
従来の貴金属ベースのデバイスに比べ一桁
程度大きい ρH~38 μΩcm に達する。これに関
して特許を取得した。 
 
(5) 新物質開発－励起子絶縁体、ディラック
電子 
 
① Ta2NiSe5の励起子絶縁体転移 （[1],[17]）： 
励起子絶縁体とはナローギャップ半導体も
しくは半金属において、電子-正孔がクーロン
相互作用により対（励起子）を形成すること
で絶縁化した状態である。以前から理論的に
活発に議論されてきた。その電子相を体現す
る物質はいくつか候補が提案されてきたが

決定的な証拠は未だ得られていない。5d 遷移
金属層状カルコゲナイドTa2NiSe5が励起子絶
縁体の最も有力な候補物質であることを示
した。Ta2NiSe5は約 330 K で半導体-絶縁体転
移を示す。この転移について、(1)ほぼゼロギ
ャップ状態から0.3 eV程度のギャップが出現
する、(2)励起子束縛エネルギーはギャップの
程度であると見積もられる、(3)元素置換およ
び圧力効果により一電子バンドギャップを
変化させた際、ゼロギャップ付近で転移温度
が励起子絶縁体に特徴的なドーム型のギャ
ップ依存性を示す、(4)転移前後のエントロピ
ー変化のほとんどは電子系の寄与と見なせ
る、ことを明らかにした。以上の結果は
Ta2NiSe5 の低温相が励起子絶縁体であること
を強く支持する。Ni を d 電子数の同じ Pd で
置き換えた物質 Ta2PdS5 はキャリア数の大き
な半金属で、励起子絶縁体転移は示さないが、
代わりに Tc = 6 K で超伝導転移を示す。この
超伝導状態の上部臨界磁場 Hc2 がパウリ極限
を破っていることを見出した。スピン軌道相
互作用が強い系での dirty limit 超伝導が原因
と提唱した。 
 
② アンチペロブスカイト酸化物の 3 次元デ
ィラック電子と量子極限の物理（[5]）： ア
ンチペロブスカイト A3BO(A=Ca,Sr,Ba B=Pb, 
Sn)は理論的に 3 次元ディラック電子系であ
ると指摘された。一連の物質群について、構
造解析を行い、トレランス因子によって、立
方晶を保つ場合と、斜方晶に転移する場合に
分けられること見出し、相図として整理した。
立方晶を保つ Sr3PbO について単結晶を作製
することに成功し、3 次元ディラック電子に
よる異常なディラック電子に起因すると考
えられる異常な磁気抵抗の振る舞いを観測
した。 
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