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研究成果の概要（和文）：高温超伝導の起源として注目される量子スピン液体を実現することで知られるカゴメ
格子反強磁性体に対して、ギャップレスのU(1)ディラックスピン液体、及びスピンギャップを持つZ2トポロジカ
ルスピン液体と呼ばれる二つの異なる理論が提唱され、論争を呼んでいる。そこで本研究では、カゴメ格子反強
磁性体のスピンギャップの有無を、電子スピン共鳴（ESR)により解明するための理論を構築した。従来のESRで
は、スピンギャップは禁制遷移だが、カゴメ格子反強磁性体特有のジャロシンスキー・守谷相互作用のために、
この遷移が可能になることを利用して、その選択則を導き、検証実験を提案した。

研究成果の概要（英文）：The kagome-lattice antiferromagnet has attracted a lot of interest, because 
the quantum spin liquid is possibly realized in this system. Recently two different theoretical 
pictures were proposed for this system; One is the gapless U(1) Dirac spin liquid and the other is 
Z2 topological spin liquid with the spin gap. In order to determine which is correct, we considered 
the experimental method to observe the spin gap of the kagome-lattice antiferromagnet, using the 
electron spin resonace (ESR). The conventional ESR cannot detect the spin gap, because the ESR 
transition of the spin gap violate the spin conservation law. However, this forbidden transition is 
possible for the kagome-lattice antiferromagnet, because the system must have the 
Dzyaloshinsky-Moriya interaction. Using the numerical diagonalization of the theoretical model, we 
derived the selection rules of this forbidden ESR transiton and proosed the experiment to determine 
whether the system has the spin gap or not. 

研究分野：物性理論

キーワード： 量子スピン系　量子スピン液体　フラストレーション　カゴメ格子反強磁性体　電子スピン共鳴

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
常温超伝導が実現すれば、大きなテクノロジーの革命につながることから、高温超伝導の開発が盛んにおこなわ
れている。この高温超伝導の一つのメカニズムとして、量子スピン液体が注目されている。その量子スピン液体
を実現する有力候補物質として、カゴメ格子反強磁性体が取り上げられているが、この系のスピン液体の理論的
描像は、まだ未解明である。本研究の成果により提案された、電子スピン共鳴を利用したスピンギャップの有無
を解明する検証実験が実現すれば、この系を利用した高温超伝導開発の可能性が開け、将来の常温超伝導実現に
つながれば、重要な技術革新をもたらすであろう。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 

銅酸化物高温超伝導体の発見後、その超伝導発現機構の一つとして P.W.Anderson によっ
て提唱された、いくら温度を下げても秩序化しない量子スピン液体が注目されている。代
表的なフラストレーション系である三角格子反強磁性体でも、120 度構造の長距離秩序が
起きることが判明して以来、よりフラストレーションの強いカゴメ格子反強磁性体が有力
候補となっている。中でも最も量子効果の大きい S=1/2 カゴメ格子反強磁性体の候補物質
として、Herbertsmithite・Volborthite・Vesignieite などが合成されてからは、理論だけ
でなく実験研究も精力的に進められている。このカゴメ格子反強磁性体の低温での描像を
記述する有力な理論として、スピン励起がギャップレスの U(1)ディラック液体とスピンギ
ャップを持つ Z2 トポロジカル液体が提唱されている。しかし、どちらが正しいかを特定
するスピンギャップの有無については、決定的な数値計算手法が無いことから理論的にも
決着がつかないうえ、中性子散乱と NMR の結果が食い違うなど実験的にも確定していな
い。一方、電子スピン共鳴(ESR)では、スピンの保存則のために、励起状態間の遷移は観
えるものの、基底状態シングレットと励起トリプレットの間のスピンギャップは禁制遷移
なので従来は観えない。ところが、カゴメ格子反強磁性体では、格子の対称性に起因して、
ジャロシンスキー・守谷相互作用による異方性があることが知られており、スピン量子数
の異なる状態間の混成が起きることにより、スピンギャップが ESR 直接遷移として観測
されることが期待される。そこで本研究では、従来禁制遷移であるスピンギャップを、ESR

で観測する理論を構築し、カゴメ格子反強磁性体のスピンギャップの有無に決着をつける
検証実験を提案することを目標とした。 

 

２． 研究の目的 

本研究の目的は、従来はスピンの保存則のために禁制遷移と考えられている、スピンギャ
ップに相当する ESR 直接遷移が、ジャロシンスキー・守谷相互作用により観測可能とな
ることを利用して、カゴメ格子反強磁性体におけるスピンギャップの ESR 直接遷移の理
論を構築し、スピンギャップの有無に決着をつける検証実験を提案することである。 

具体的な目標は以下のとおり。 

[1]ジャロシンスキー・守谷相互作用を特徴づける異方性ベクトル・外部磁場・入射マイク
ロ波の偏極の相対的な角度に依存した、ESR 直接遷移の選択則を明らかにする。 

[2]具体的な物質に則して、ESR 直接遷移強度の外部磁場依存性を計算して、これをもと
にカゴメ格子反強磁性体の候補物質におけるスピンギャップの検証実験を提案する。 

本研究代表者の従来の数値的厳密対角化と有限サイズスケーリングの解析により、カゴ
メ格子反強磁性体はギャップレスであるという結論を出している。これを確かめるための
新しい理論的手法を開発し、理論的な決着を試みることも目標の一つとである。 

 

３． 研究の方法 

（１）電子スピン共鳴（ESR)の選択則を導く方法 

カゴメ格子反強磁性体のようなフラストレーションの強い二次元系に対する数値解析の
手法としては、有限クラスターの数値的厳密対角化が最も有力な手法の一つである。この
手法では、取り扱うクラスターのシステムサイズが、コンピューターのメモリーサイズに
よる制約から、小さい系に限られるという難点があるが、電子スピン共鳴のスペクトルを
直接計算する手法としては最も優れているうえに、選択則のような定性的な議論をする場
合には、ある程度小さい系でも十分であることから、この手法が最適と考える。そこで、
S=1/2 カゴメ格子反強磁性体の理論模型に、具体的な候補物質で想定されているジャロシ
ンスキー・守谷相互作用の形状を取り入れ、数値対角化を実行することにより、結晶軸・
外部磁場・入射波の偏極という 3 つの向きをいろいろと変えた場合の、禁制遷移にあたる
スピンギャップ直接遷移が観測されると仮定した選択則を導く。有限クラスターでは、必
ず有限のスピンギャップが存在するので、この計算は必ず実行できる。この選択則により、
実際の候補物質で禁制遷移が起きる角度で実験を行い、観測されれば、ギャップあり、観
測されなければ、ギャップなしという決着をつける検証実験を提案できる。 

 

（２）大規模数値対角化データの新しい解析法 

一方で、理論的・計算科学的見地からも、カゴメ格子反強磁性体のスピンギャップの有無
を、より明確に確認できる新しい手法を開発し、これまでの結論を再検討する。本研究代
表者は、従来のように、計算された有限クラスターのスピンギャップを直接無限系に外挿
する手法よりも、同じ計算結果を利用して、磁化率を求め、これを無限系に外挿する方が、
より明確な結論を立証できる可能性を見出したので、この方法を実行する。 

 
４． 研究成果 

（１）ジャロシンスキー・守谷相互作用のあるカゴメ格子反強磁性体の禁制遷移の選択則 
S=1/2 カゴメ格子反強磁性体を表すハイゼンベルグモデルに、結晶の対称性から推定され
る、カゴメ面に垂直な Dベクトルを持つジャロシンスキー・守谷相互作用を取り入れた理
論模型に対し、有限系の数値対角化を実行し、外部磁場 H、D ベクトル、入射波の偏極 k



の相対角度をいろいろ変えた場合の、スピンギャップ直接遷移の強度を計算した。その結
果、以下のような角度に依存する選択則を得た。 
i)H と D が平行な場合 
外部磁場 Hと k を平行とする Faradey 配位の ESR の場合にだけ有限の遷移強度が現れ、そ
の強度は外部磁場に依存しないことがわかった。 
ii)H と D が垂直な場合 
外部磁場 Hと k を垂直とする Voigt 配位の ESR の場合にも遷移強度が現れ、その強度は外
部磁場の大きさに強く依存することがわかった。 
この結果から、具体的な候補物質において、外部磁場と結晶軸を垂直にした場合と、平

行にした場合に、それぞれ Faradey 配位と Voigt 配位の ESR 測定を実行すれば、スピンギ
ャップが存在する場合には、上述の選択則に従う遷移強度が現れるはずである。この測定
を行い、スピンギャップが観測されれば、ギャップあり、観測されなければギャップなし
という決着をつける検証実験が提案できる。 

 
（２）新しい磁化率解析法による理論的・数値的検証 
一般的な理論解析から、スピンギャップが存在する場合には、絶対零度における無限系の
磁化率はゼロにならなければならない。逆に言うと、この磁化率がゼロでない有限の値を
持つ場合には、その系はギャップレスである。そこで、有限クラスターで計算した磁化率
を無限系に外挿し、無限系の極限における磁化率を推定し、これがゼロであるか有限であ
るかによって、スピンギャップがあるかないかを決定することを試みた。まず、デモンス
トレーションとして、明らかにギャップレスとして知られている S=1/2 正方格子反強磁性
体と、特定のボンドを強くすることによってダイマー化を起こし、明らかにギャップが開
いている系に対して、この手法を適用した。つまり、有限クラスターの数値対角化により
磁化率を求め、これを無限系に外挿する解析を試みたところ、予想通り、ギャップレスの
場合には、無限系でも有限の値に、ギャップ系ではゼロに収束することが確かめられた。
そこでこの手法を、S=1/2 カゴメ格子反強磁性体に適用したところ、ほぼ明らかに、無限
系の極限でも、ゼロでない有限の値に収束することが確認された。これにより、本研究代
表者よる、スピンギャップを直接無限系に外挿した以前の研究による、ギャップレスとい
う結論を裏付けることができた。同じ手法を S=1/2 三角格子反強磁性体にも適用したとこ
ろ、ギャップレスという結論を得ることができた。この系は、従来の研究によりギャップ
レスと信じられていることから、この手法の正当性が立証されたことになる。 
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