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研究成果の概要（和文）：室温以下の固体中では、電子の持つ内部自由度（電荷・スピン・軌道）が相互作用を
通じて複雑に絡み合うことにより興味深い協力現象が発現する。本研究の主題となるのは、軌道自由度をもつフ
ラーレン化合物である。我々は量子統計力学に基づき、フラーレン中の電子が及ぼしあう特異な相互作用が誘起
する電子状態を明らかにした。さらに、そこで構築された理論手法を、多軌道電子系を有する一般の物質群にも
適用できるよう拡張を行った。

研究成果の概要（英文）：In solids at temperatures below room temperature, the internal degrees of 
freedom of electrons (charge, spin, and orbital) are entangled, leading to fascinating cooperative 
phenomena. The focus of this study is on fullerene compounds with orbital degrees of freedom. Based 
on quantum statistical mechanics, we elucidate the unique electronic states induced by the peculiar 
interactions among electrons in fullerenes. Furthermore, we extend the theoretical methods developed
 here to be applicable to general classes of materials with multi-orbital electron systems.

研究分野：強相関電子系
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研究成果の学術的意義や社会的意義
フラーレン物質に代表される強相関電子系では、電子そのものではなく、相互作用によって電子同士が結合した
複合体が発現し、これに起因して様々な興味深い現象が引き起こされる。このような物理は、通常の電子に由来
する現象とは質的に異なるものであり、新しい電子物性・機能の開拓につながる可能性がある。さらに、本研究
で構築した理論枠組みは他の物質にも適用できるため、今後、この手法を一般の物質群に応用して新規現象を探
索することができる。

※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 

室温以下の固体中では、電子の持つ内部自由度（電荷・スピン・軌道）が相互作用を通じて複

雑に絡み合うことにより興味深い協力現象が発現する。本研究の主題は、アルカリ金属(A)が挿

入されたフラーレン物質 A3C60 の低温物性である。孤立フラーレン分子では分子軌道が閉殻で

あるが、アルカリ金属 Aが挿入された結晶では３重縮退した t1u 分子軌道が半分占有されて(ハ

ーフフィルド)フェルミ面を形成する。その電子自由度が、電子間クーロン相互作用やフォノン

と結合して量子多体系を形成し、多様な現象が生み出される。代表例は４０Ｋ程度の高い転移温

度を持つ超伝導状態であり、1990 年代初頭から活発な研究がなされてきた。超伝導の起源につ

いては電子・フォノン相互作用由来であることが同定されたが、異方的なヤーン・テラーフォノ

ンを巻き込んだ多軌道電子・格子相互作用により、通常強磁性的であるフント結合が有効的に反

強磁性的なることが物性に重要な影響を及ぼすことが示された。さらに 2009 年にはモット絶縁

体相が超伝導相に隣接していることが明らかにされ[Takabayashi et al., Science (2009)]、

銅酸化物や鉄系超伝導体、重い電子系といった他の強相関電子系超伝導体と共通の性質が内在

していることが明らかとなった。さらに、モット絶縁体近傍の金属相において、金属的な振る舞

いとモット絶縁体的な振る舞いが共存する異常金属相(ヤーン・テラー金属)が実験的に見出さ

れており[Zadik et al., Sci. Adv. (2015)]、その微視的起源に反強磁性フント結合が影響を

及ぼしていると考えられる。フラーレン系ではその他にも、光誘起超伝導の可能性[Mitrano et 

al., Nature (2017)]や２次元的フラーレン結晶[Ren et al., Phys. Rev. Lett. (2020)]など、

最近まで新しい物性を提供し続けている。 

多軌道電子系ではこれまで、クーロン相互作用に起源を持つ強磁性的なフント結合をもつ系

（多軌道ハバードモデル）が理論的に議論されてきたが、フラーレン結晶を理解するためには反

強磁性フント結合の特徴を解明する必要があり、強磁性フント結合と質的に異なる新規量子現

象の可能性を秘めている。本研究の核心をなす問いは、「フラーレン物質群に特有な反強磁性フ

ント結合を持つ電子系が生み出す特徴的物性およびその機構は何か？」ということにある。 

申請者らの先行研究によって、フラーレン物質を想定した多軌道ハバードモデルが解析され、

ヤーン・テラー金属相は分子軌道ごとに遍歴的電子と局在電子が共存する軌道秩序相として理

解できることが提案された[1,2]。この秩序の特徴は、反強磁性フント結合のために局在電子が

分子軌道を２重占有(ダブロン)して低スピン状態を形成することにある。それゆえ、通常の１体

の物理量を考えただけでは秩序状態を表現することができず、軌道自由度を記述するためには

ダブロンの自由度が本質的に重要である。しかし、これまでの研究では上記の特異な秩序相を数

値計算で見出したに過ぎず、その発現機構や電磁気的・熱力学的な応答特性に関する系統的な研

究が不足している。 

 

２．研究の目的 

本研究は、反強磁性フント結合をもつ系の特徴であるダブロン自由度が生み出す新しい量子

状態の発現機構およびその物性を、理論的に明らかにすることを目的とする。そしてその知見を

応用して、現実のフラーレン結晶および関連する多軌道電子系において、新奇現象の開拓・提案

を目指す。 

 



３．研究の方法 

軌道自由度を持つダブロンの物理を、平均場描像・弱相関描像・強相関描像に基づいて系統的

に明らかにする。さらに現実のフラーレン物質での現象を理論的に予測するために、現実的なバ

ンド構造も駆使して、反強磁性フント結合およびダブロンに起因する物性を記述する。 

 

４．研究成果 

（１Ａ）フラーレン化合物群では化学置換によって遍歴状態である金属だけでなく局在状態で

あるモット絶縁体も実現する。我々はまず、A3C60 を念頭に置いた t1u 軌道の系における強相関

極限から研究を行った。これまでに、強磁性フント結合を持つハバードモデルの強相関極限モデ

ルはクーゲル・コムスキーモデル[Kugel-Khomskii, Sov. Phys. Usp. (1982)] として知られて

いる。一方、反強磁性フント結合を持つ系ではダブロンの軌道自由度を正確に考慮し、かつ現実

的な分子内相互作用と分子間ホッピングを持ったモデルでの強相関領域の議論が不可欠である。

我々は分子軌道に電子が局在した極限からの摂動論的アプローチを用い、かつ現実的なバンド

構造を取り込んだうえで局在有効モデル(Kugel-Khomskii モデル)を構築した[3,4]。それを平均

場解析することにより、フラーレン系特有のダブロンの軌道秩序を見出し、その熱力学的安定性

を議論した。 

 

（１Ｂ）フラーレン結晶のモット絶縁体領域において構築した理論をさらに拡張し、任意のモッ

ト絶縁体に対する理論手法を構築した。そのデモンストレーションとして、パイロクロア酸化物

という複雑な構造をもつ５ｄ電子系物質に対して適用した[5]。最も基本的な解析手法である平

均場近似に加え、空間相関も取り入れることのできる古典モンテカルロ法の定式化および数値

計算実装も行った。ここで古典モデルは、SU(N)コヒーレント状態に基づき経路積分表示を導入

することによって定式化される。パイロクロア酸化物に対して具体的に計算を実行することに

より、局在電子系において通常考えられるスピン・軌道・多極子に加え、多体電子系特有のダブ

ロン自由度などの記述が、任意のモット絶縁体に対して可能であることが示された。 

さらに理論的枠組みを拡張し、非平衡状態のシミュレーションを可能にする運動方程式の定

式化にも成功している。その際、熱浴の自由度も取り入れ、エネルギー減衰や熱浴から及ぼされ

るノイズの効果も方程式に取り込んでいる[6]。 

 

（２Ａ）弱相関のアプローチ（エリアシュベルク理論）をフラーレン系に適用した。その際、多

軌道系における複雑な相互作用を対称性に基づいて整理することにより、電子間相互作用や電

子・フォノン相互作用を統一的に扱った理論を定式化し、フラーレン系に対する半定量的な議論

を行った。その結果、多軌道系特有の相互作用が超伝導状態に及ぼす影響について解析的・数値

的に明らかにした[7]。この観点からの研究はさらに進められ、超伝導体中の電子系・フォノン

系の動力学を実周波数グリーン関数に基づいて調べ、核磁気緩和率や状態密度の解析も行って

いる。 

 

（２Ｂ）上述の論文では、立方対称な金属相に対してエリアシュベルク理論を構築した。我々は

さらにこの解析枠組みを拡張し、立方対称性を持たない任意のスピン・軌道・超伝導状態の記述

に成功した。例えば、スピン状態に関しては任意の磁化の方向を持つ状態の理論解析が可能とな

り、超伝導状態では任意のクーパー対状態および奇周波数超伝導に関しても解析できるように

なった。これにより、様々な秩序状態の可能性や、磁場・歪みといった様々な外場に対する応答



を議論することができる。理論枠組みは一般的に構築してあるので、フォノンだけでなく一般の

ボゾンとの結合（例：フォトンと電子の結合[9]）にも適用可能であり、広い物質群に応用する

ことができる。 

 

（３）ダブロンの物理は強相関極限（モット絶縁体領域）で捉えることができるが、局所的なヒ

ルベルト空間を制限していることにより、そのトレードオフとして金属領域への接続が非自明

になる。拘束条件付きの量子多体問題は、一般にその理論解析が困難である。このような状況を

リーズナブルな計算コストで近似的に解析できる方法論の構築を目指し、経路積分法の観点か

ら手法開発を行った。通常は各フェルミオンの生成・消滅演算子にグラスマン数を割り当てる方

法が用いられているが、（１Ｂ）で述べた強相関極限における SU(N)コヒーレント状態を駆使す

ることにより、グラスマン数の使用を最小限にとどめることことができる。これによって、非自

明な局所相関を取り入れつつ、計算コストの低い近似手法を構築することができた[10]。 

 

（４）まとめ 

以上のように、本研究では多軌道自由度をもつ典型例として、フラーレン化合物における特徴

的なダブロン物性を強相関極限・弱相関極限から明らかにした。さらに、構築した手法は一般の

物質にも適用でき、今後これらの手法を用いて、物性の解明や新規物性の予言に繋がることが予

想される。 
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