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研究成果の概要（和文）： 
 
パイロクロア酸化物磁性体 Pr2(Ir,Sn)2O7で観測された Pr磁気モーメントのスピンアイス相関
と量子ゆらぎの起源を理解するため、Pr モーメント間の超交換相互作用を微視的に導出した。
この有効量子模型においてスピンアイスが量子揺らぎによって融解した状態が実現しうること
を示し、カイラルスピン液体相における異常ホール伝導度を説明した。この理論的枠組をさら
に一般化し、局在系 Pr2Sn2O7、Yb2Ti2O7に対する中性子散乱実験を説明することに成功した。 
 
 
研究成果の概要（英文）： 
In order to understand the origin of spin ice correlations and quantum fluctuations of 
Pr magnetic moments in magnetic pyrochlore oxides Pr2(Ir,Sn)2O7, the superexchange 
interaction between Pr moments has been derived microscopically. Then, I have shown 
that this theoretical model can host a state characterized by a quantum melting of spin 
ice and have explained the anomalous Hall conductivity in the chiral spin liquid phase. 
Generalizing this theoretical framework, neutron-scattering experiments on Pr2Sn2O7 
and Yb2Ti2O7 have been explained successfully. 
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１．研究開始当初の背景 
 

通常、固体の性質を特徴づけるイオンや電
子の状態は、時間反転対称性をもつ。金属・
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半導体に磁場を印加すると、時間反転対称性
の破れに伴い、ホール効果が出現する。一方、
電子間のクーロン相互作用・スピン交換相互
相作用によって出現する強磁性体において
は、巨視的な磁化のために広域的時間反転対
称性が自発的に破れ、ゼロ磁場でホール効果
を生じる。この現象は、異常ホール効果とし
て知られ、磁化曲線の履歴依存性とともに強
磁性の検証手段として重要である。また、量
子ホール効果と同様に、固体中の電子波動関
数の非自明なトポロジーが決定的役割を果
たす現象としても基礎科学的に重要である。 
研究代表者は、本研究開始以前に、異常ホ

ール効果が生じる機構の理論的解明に大き
く貢献したとともに、パイロクロア格子系磁
性体において、スピンの立体的構造のもつカ
イラリティーやその揺らぎが、異常ホール効
果に寄与することを理論的に示した。また、
実験グループとの共同研究から、遍歴磁性体
Pr2Ir2O7の極低温（1.5 K 以下）で、巨視的
磁化をもたないにもかかわらず、ゼロ磁場で
ホール効果が出現することがわかってきて
いた。磁気モーメントも少なくとも 100mK
程度まで凍結しないことから、これは時間反
転対称性が自発的に破れたスピン液体とし
て極めて重要である。また、20~40 K 程度に
近藤効果と見られる電気抵抗極小を示すこ
とが知られており、Pr イオンの磁気モーメン
トの量子揺らぎを示唆していた。一方、局在
磁性体 Dy2Ti2O7等では、Dy イオンのｆ電子
磁気モーメントがアイス状態に古典的に凍
結することが知られている。これに類似した
振る舞いが、さらに強い量子揺らぎを伴って、
双極子相互作用が１桁小さい局在磁性体
Pr2Sn2O7でも観測されており、量子的なスピ
ンアイスという新しい物質状態の存在が期
待されていた。 
 
２．研究の目的 
 

Pr2Ir2O7において 1.5 K 以下で生じるゼロ
磁場・ゼロ磁化での時間反転対称性の自発的
破れと異常ホール効果、及び、その背景に潜
む量子スピンアイスの形成機構を理論的に
解明する。また、希土類元素と遷移金属元素
を置換した、より一般的な量子スピンアイス
系についての一般論を構築し、絶縁体系で期
待される現象を理論的に予言する。特に、長
距離磁気秩序をもたない量子スピン液体・ア
イス状態の起源をも明らかにする。また、Ir
系の電子構造における強いスピン軌道相互
作用の効果を明らかにする。 
（１）Pr3+サイトに局在した f 電子の性質を
明らかにする。強い LS 結合・３回対称結晶
場の下にある Pr3+サイトの f 電子に対して、
酸素 2p 軌道を介した超交換相互作用を微視
的に導出する。 

（２）得られた有効量子模型を、パイロクロ
ア格子の構成要素である正四面体クラスタ
ーや格子系に対して解析する。この解析から、
磁気双極子相互作用によらない、局在磁性体
における量子スピンアイスとしての有効性
を吟味する。さらに、対称性の破れを伴わな
い量子スピン液体の可能性を吟味する。 
（３）Pr 系に対する超交換相互作用の計算、
及び、得られた有効模型の解析を、他の希土
類系 Yb 系の場合に拡張し、Yb2Ti2O7におけ
る実験結果と比較検討する。 

Pr3+サイトの f電子と遍歴電子の相互作用、
および、これがもたらす現象を解析する。 
（４）スピン軌道相互作用の強い遍歴 Ir 系の
電子構造を明らかにし、Pr2Ir2O7において実
験的に観測されている近藤効果の機構を、理
論上の問題として多角的に検討する。また、
時間反転対称性が破れたスピン液体相での
ゼロ磁場・ゼロ磁化での異常ホール効果を理
論的に計算し、実験結果と比較検討をする。 

以上の一連の研究により、パイロクロア磁
性体 R2M2O7において出現すると期待される
新しい量子現象・量子相を理論的に提案し、
特に、量子スピン液体状態の実現可能性とそ
の性質を理論的に解明する。さらに、実験的
研究結果との対応を吟味する。 
 
３．研究の方法 
 
パイロクロア格子系の Pr3+イオンの 2 個の f
電子の局所基底状態は、全角運動量 J=4 で、
主に Jz=±４で記述される強い１イオン・イ
ジング異方性をもった磁気的非クラマース
二重項であることが実験的に知られている。 
（１）Pr3+イオンの局在モーメント間の超交
換相互作用を計算するにあたって、強いクー
ロン相互作用の極限からの強結合展開法を
採用する。また、重なり積分として、O2-イオ
ンの 2p軌道とPr3+イオンの f軌道の軌道自由
度に対する依存性を考慮する。 
（２）得られた有効量子模型を、正四面体ク
ラスターと 16 サイトの周期系に対しては厳
密対角化法によって、また、無限系について
は古典的な平均場近似法、および、双対ダイ
アモンド格子上の U(1)ゲージ理論に対する
平均場近似法によって、それぞれ解析する。 
（３）Yb3+イオンの 13 個の f 電子の局所基
底状態から、Pr 系の場合と同様に、強結合展
開法によって、Yb モーメント間の超交換相
互作用を計算する。また、古典的平均場近似、
及び、乱雑位相近似によって、基底状態や磁
気相関を計算し、Yb2Ti2O7における実験結果
と比較検討する。 
（４）遍歴系(Pr,Nd,Eu)2Ir2O7の電子構造を
理解するために、希土類元素を Laで置換し、
結晶構造のパラメータに対する依存性を、
OPENMX という擬原子軌道に基づいた第一原



 

 

理計算手法で理論的に調べる。また、Ir5d軌
道の軌道自由度、及び、スピン軌道相互作用
を考慮した電子構造で、Prモーメントがカイ
ラルスピン状態を形成した際の異常ホール
伝導度を久保公式から計算する。また、Prモ
ーメントの量子性による近藤効果の可能性
を Ir 伝導電子の軌道自由度に着目して議論
する。 
 
４．研究成果 
 
パイロクロア酸化物磁性体 Pr2Ir2O7 (M：Ir, 
Zr, Snなどの遷移金属)における Prイオンの
ｆ電子磁気モーメントに対する有効量子模
型を微視的に導出した。さらに、これらの系
が示す極めて新しい電子状態を理解・記述す
る基礎理論を構築した。特に、水の固体状態
である氷は、幾何学的フラストレーションを
有することが知られているが、これと同様な
機構のためにスピンが凍結した状態（スピン
アイス）が、量子効果によって融解するとい
うシナリオを提唱した。また、スピンアイス
の基底状態群のうち、スピンのキラリティー
を有し、巨視的スケールで時間反転対称性を
自発的に破る状態群に関する平均から、Prモ
ーメントと結合した伝導電子による異常ホ
ール効果が生じることを示した。一方、この
状態での軌道磁化を計算し、その値が実験の
計測にかからないほど小さいことを示した。
これらの結果は、Pr2Ir2O7のカイラルスピン
液体相における実験結果を定性的に説明す
る。これらの研究成果を英国科学誌 Nature
で発表した。 

Pr3+モーメント間の超交換相互作用に対す
る有効量子理論に基づいて、Pr2Sn2O7におけ
る粉末中性子散乱プロファイルの実験結果
を理論的に再現した。また、Pr3+イオンの磁
気モーメントの揺らぎが四重極子を与える
こと、量子的相互作用が強くなると長距離四
重極秩序を示すことを示唆する計算結果を
得た。 
局在磁性体 Yb2Ti2O7における Yb3+モーメ

ント間の超交換相互作用を求め、Pr3+モーメ
ント間に対するものとともに、量子スピンア
イスの一般的有効理論模型を完成させた。こ
れを用いて、共同研究者の偏極中性子散乱実
験結果を理論的に説明した。 
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