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研究成果の概要（和文）：スピンアイスの典型例であるパイロクロア磁性体Dy2Ti2O7を取り上げて、クーロン相
互作用するディラック・モノポールに極めて良く似たトポロジカルな励起のダイナミクスを研究した。本研究課
題ではとくにカゴメ格子面内の2次元モノポールのダイナミクスに注目して研究に取り組んだ。そして2 次元状
態では1 Hz の遅いダイナミクスから1000 Hz 以上の速いダイナミクスへと3 桁も周波数測定レンジが変化する
ことを明らかにし、「協力的なモノポールの集団励起」が起きえることを見出した。また類縁系のTb2Ti2O7で
は、四極子秩序相の近くに量子スピンアイスと呼ばれる量子液体相が現れる可能性を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have investigated monopole dynamics in the spin-ice compound Dy2Ti2O7, 
which is a topological point defect theoretically similar to the Dirac monopole interacting with 
magnetic Coulomb force. In particular, we have studied two dimensional monopole dynamics by using ac
 magnetic susceptibility experiments in an ac field perpendicular to dc. We demonstrated that the 
slowing down of monopole dynamics in a certain field (~0.4 T) and the extreme speeding up under dc 
field close to the critical point (~0.9 T). We also have investigated Tb2Ti2O7, which bears 
resemblance to Dy2Ti2O7, and found that it could be a quantum spin ice in the vicinity of a 
quadrupole order state, tuned by a precise composition ration of Tb/Ti.

研究分野： 低温物性実験、中性子散乱実験
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１．研究開始当初の背景 
（１）固体凝縮相には新奇な相転移や位相欠陥
が現れる。そのひとつの例がスピンアイスに現れ
る磁気モノポールの素励起であり、これは位相
欠陥の中でも全く新しいタイプの集団励起現象
である。このため近年その理解にむけて理論・
実験の双方から精力的に研究されていた。 

スピンアイスのモノポール素励起はこの系に
内在するトポロジカルな性質（アイスルール）によ
るもので、例えば Dy2Ti2O7 ではクーロン相互作
用する磁気モノポールという、ディラックモノポー
ルに良く似た形で記述できることが 2008 年に理
論的に指摘された。同物質では 3 次元系におい
てスピン分化可能なソリトン型励起がおきる初め
ての磁性体である点も重要である。「スピンアイ
スにおける磁気モノポール」の研究は、フラストレ
ート磁性体研究分野の枠を超えて、近年大きな
注目を集める研究テーマのひとつであった。 
 
（２）本研究課題ではこの研究の流れの中で、特
にこれまで十分に明らかにされてこなかった磁
気モノポールの 2 次元ダイナミクスを実験的に研
究することに着目した。 

Dy2Ti2O7 等のスピンアイス物質では[111]方向
の磁場（Hdc//[111]）でカゴメアイス状態と呼ばれ
る 2 次元的なスピンアイス状態が実現することが
知られており（図 1）、外部磁場によりアイス状態
の次元制御が可能である。このため、磁気モノ
ポールの 2 次元ダイナミクスを研究する格好の
舞台に成り得ると考えた。 
 

２．研究の目的 
本研究の目的は、スピンアイスにおける磁気

モノポールのダイナミクスを明らかにすること、特
に 2 次元空間に運動を制限されたモノポールの
ダイナミクスを明らかにすることである。具体的に
は、スピンアイスの典型例とされる Dy2Ti2O7 や量
子スピンアイスの候補とされる Tb2Ti2O7 を取り上
げて、固体結晶中における磁気モノポールの励

起やそのダイナミクスが「次元性」や「モノポール
の密度の揺らぎ」、「スピンの量子性」の影響を
受けた結果どのように振る舞うのかを調べ、その
理解を深めることである。 

本研究では浮遊帯域法やフラックス法による
単結晶育成の技術を使って純良大型単結晶を
育成し、これまで行われてこなかった Dy2Ti2O7

のカゴメ格子平面内の交流磁化成分をモノポー
ルの 2 次元ダイナミクスとして検出すること、およ
びモンテカルロシミュレーション等の計算から実
験結果を検証することを目指して研究を行った。
また類縁の Tb2Ti2O7 において量子スピンアイス
の実現の可能性を追究することを目指して研究
を行った。 
 
３．研究の方法 

本研究の遂行には以下の方法・アプローチで
臨んだ。 
（１）結晶育成 

これまで確立してきたノウハウを生かし、浮遊
帯 域 法 や フ ラ ッ ク ス 法 に よ り Dy2Ti2O7 や
Tb2Ti2O7 の単結晶を育成して研究に臨んだ。 

また Tb2Ti2O7 の結晶育成は Tb と Ti の固溶比
率を正確に制御することを行って、この系の量
子スピン液体相とその近くに現れる謎の「隠れた
秩序」の相の解明に取り組んだ。組成同定は高
分解能 X 回折実験、低温比熱測定等から行っ
た。特に比熱測定は 0.1 K まで測定可能な装置
を新しく開発して研究に臨んだ。 
 
（２）2 次元モノポールの研究 

カゴメ面内における磁気応答からモノポール
のダイナミクスを調べるために直流磁場と交流磁
場が直交する配置で交流磁化率を測定可能に
する装置を開発して研究に臨んだ。そして
Dy2Ti2O7 の単結晶を使って Hdc//[111]下の磁気
応答を調べた。 
 
（３）量子スピンアイス候補物質 Tb2Ti2O7 の研究 

Tb2Ti2O7 では Tb2+xTi2-xO7+y というように x や y
の組成ずれが物性に大きな影響を与えるため、
化学組成を含んだパラメーターの精密制御が重
要である。本研究では、特にこれまで十分に明
らかにされてこなかった隠れた秩序相の理解が
Tb2Ti2O7 の量子スピン液体の性質を理解する上
でも重要な知見となると考えて、Tc = 0.53 K に相
転移を示す x = 0.005 の純良単結晶を開発し、
その試料を使って 0.1 K までの極低温・磁場中
比熱測定や磁化測定、そして中性子散乱実験
を行ってその性質を調べた。 
 
４．研究成果 

本研究課題では以下に述べる（１）、（２）の成
果を得た。また得られた結果は論文にまとめ、学
会等でも発表した。 
（１）磁場依存性に現れる協力的なモノポール集
団励起 

[111]磁場下でカゴメ面内成分の交流磁化測
定を行うと、カゴメアイス相の温度-磁場条件に
おいて実部 χ’と虚部 χ’’に大きな変化が現れるこ

Hdc //[111] 

図 1: (a), (b) カゴメアイス状態。(c) カゴメアイス

状態における磁気モノポール励起。(d) 2 次元カゴ

メ格子上を磁気モノポールが移動する様子。磁気モ

ノポールを持つ正四面体上のスピンがひとつ反転

することで磁気モノポールは移動する。 



とを見出した（図 2）。これは磁気モノポールの 2
次元運動を反映した応答と考えられ、交流磁場
によりそれを検出できたものと考えられる。さらに、
χ’’の 0.5 T 近傍のピーク位置の周波数・磁場変
化を見ると、1 Hz の遅いダイナミクスから 1000 
Hz 以上の速いダイナミクスへと 3 桁も周波数測
定レンジが変化することがわかった。このことは
カゴメ相における臨界点近傍では「自由に動き
回るモノポール」から「協力的なモノポールの集
団励起」へと変化することが示唆しており、興味
深い結果である。 最近の理論研究によると、臨
界点近傍はモノポールの密度が揺らいでおり、
プラズマ振動するモノポールの集団運動に起因
した高速のダイナミクスが実現するものと予言さ
れている。本研究で検出した磁気応答もそれに
関係したモノポールの集団ダイナミクスである可
能性がある。今後詳細な研究が望まれる。 

以上の結果より、磁気モノポールのダイナミク
スに 2 次元性や臨界点特有の影響が及ぶ可能
性が浮き彫りとなった。 

 
（２）量子スピンアイスの近くに現れる「隠れた秩
序」 

Tc = 0.53 K に 鋭 い ピ ー ク を 示 す
Tb2.005Ti1.995O7+y の単結晶試料を使って[111]方
向に磁場をかけた時の比熱を調べたところ、0.3 
T を超えたところで比熱のピークが分裂する特徴
的な振る舞いを観測した。興味深いことに、高温
側のピークは、他の物質における隠れた秩序が
示す温度-磁場依存性の性質と類似することが
分かった。これは Tb2.005Ti1.995O7+y の相転移がこ
の系に内在する多極子の自由度を反映したもの
である可能性を示唆している。さらに Tc 前後の
磁化測定や中性子散乱実験を行ったところ、相
転移に伴ってそれぞれ特徴的な振る舞いが現
れることが分かった。 

これらの実験結果を理解するために量子スピ
ンアイス模型による理論計算を用いた解析を行
った。この模型では電気多重極モーメント間の
超交換相互作用が量子効果としてスピンアイス
模型に取り入れられている。驚くべきことに、今

回の様々な実験結果は量子スピンアイス相に非
常に近いところに位置する四極子秩序相のパラ
メーター(, q)で良く説明できることが分かった。
この結果は Tb と Ti の比率を 1%以下の極微小
量変化させると、量子スピン液体の振る舞いから
長距離秩序の振る舞いへと状態が変化する実
験結果とも符合する。つまり、Tb2+xTi2-xO7+y にお
ける微小な組成変化(x, y)は四極子モーメント間
相互作用のパラメーター変化( q)、そしてその
精密制御と密接に結びついていることを明らか
にした。 

これまでに明らかにされてこなかった「隠れた
秩序」の問題は、Tb3+イオンの波動関数が示す
量子多体状態が電気四極子の秩序となって量
子スピンアイス相の近くに現れるものであること
が明らかとなった。今後、x < xc = -0.003 の量子
スピンアイスの試料を用いて量子モノポールを
研究すること、そしてその凝集現象として四極子
秩序を研究することは興味深い課題のひとつで
ある。 
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