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研究成果の概要（和文）：本研究では、スピン軌道相互作用の強い5d電子系物質Sr2IrO4で見られる特異な絶縁体状態
の発現機構を解明し、その周辺で期待される新奇な超伝導の提案を行った。この成果により、未解明な点が多かった5d
電子系に対する理解が深まり、さらなる発展に寄与することが出来た。また、変分モンテカルロ法を用いてスピン軌道
相互作用を取り扱う計算方法を構築し、多軌道強相関電子系一般に適用出来るプログラムを開発した。

研究成果の概要（英文）：In this research project, I have revealed the manifestation mechanism of novel 
insulating state in 5d electron system Sr2IrO4 with a large spin-orbit coupling. I have also predicted 
and proposed a novel superconductivity expected around the insulating state. These results have 
contributed to deeper understanding and further progress of 5d electron system whose detailed property 
has not been clarified so much. Moreover, I have established the calculation method which enables to 
treat the spin-orbit coupling using variational Monte Carlo method. This method is applicable to 
multiorbital strongly-correlated electron system in general.

研究分野： 強相関電子系の理論
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１．研究開始当初の背景 
本研究を開始した頃、固体物質中でのスピ

ン軌道相互作用の重要性が注目を集め、特に
スピン軌道相互作用の強い 5d 電子を含むイ
リジウム酸化物の研究が盛んに行われるよ
うになっていた。これは共鳴 X 線散乱の実験
等の進展によって物質の詳細な電子状態が
明らかになりつつあったことによる。複数の
実験結果から、イリジウム酸化物は強いスピ
ン軌道相互作用と結晶場の効果によって、従
来の全角運動量 J=L+S とは異なる有効全角
運動量 Jeff=-L+S が良い量子数となることが
提案された。一方、5d 電子系特有の新奇な現
象の発現機構については不明な点が多く、確
固たる理論の構築が不可欠な状況であった。 
それにはクーロン相互作用とスピン軌道相
互作用を同時に適切に取り扱う計算手法が
必要となるが、当時はそのような計算手法は
まだ十分に確立されていなかった。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、イリジウム酸化物のよう

にクーロン相互作用とスピン軌道相互作用
が絡み合った系で起こる現象の発現機構を
解明し、さらにその知識を元に新たな現象を
予言・提案することである。具体的には
Sr2IrO4 と Ba2IrO4 で見られる特異な絶縁体
状態の詳細な解析と、その周辺で期待される
新たな超伝導を提案することである。また、
それを実現するために、強相関電子系に対し
て有効な変分モンテカルロ（VMC）法を、ス
ピン軌道相互作用を取り扱えるように開
発・改良することも目的である。 
 
３．研究の方法 
まずは第一原理バンド計算の結果を参考

に、低エネルギーの物性に寄与する 5d 電子
の t2g 軌道を取り出した 3 軌道ハバード模型
を構築し、これを研究の出発点とした。この
モデルに VMC 法を適用し、クーロン相互作
用、スピン軌道相互作用、電子密度をパラメ
ータとして変化させて基底状態の電子状態
を解析した。また、研究協力者とともに同じ
モデルに対して変分クラスター近似を適用
し、一粒子スペクトルと状態密度を計算した。 
 
４．研究成果 
(1) Sr2IrO4・Ba2IrO4の絶縁化機構の解明 
 まずは Sr2IrO4をモデル化した 3 軌道ハバ
ード模型を構築し、VMC 法を用いて基底状
態の性質を調べた。図１は同一サイト内のク
ーロン相互作用 U/t とスピン軌道相互作用の
強さ/t をパラメータとした基底状態相図で
ある（t は隣接サイト間の電子の飛び移り積
分である）。U/t を大きくしていくと常磁性金
属（PM）から実験で観測されている面内反
強磁性絶縁体（x-AFI）への転移が起こるこ
とが分かった。また、/t が大きくなるほど
転移点が小さくなり、絶縁化しやすくなるこ
とが分かった。これにより、Sr2IrO4 の絶縁

化がイリジウムの強いスピン軌道相互作用
（Ir/t～1.0）に起因することを示した。同じ
格子構造を持つ Sr2RhO4が、U/t が大きいに
も関わらず絶縁化しないという事実も、ロジ
ウムのスピン軌道相互作用が小さい（Rh/t～
0.5）ことから説明出来た。また、フント結合
J/U を大きくすると絶縁化しにくくなること
も分かった。これはフント結合によって実効
的な電子相関が弱められることに起因して
いる。フント結合は多軌道系においてのみ現
れる量であり、単一軌道系では見られなかっ
た特異な現象を引き起こす一因となってい
る。さらに、同じ Sr2IrO4 のモデルに対して
変分クラスター近似を適用して得られた一
粒子スペクトル関数は角度分解光電子分光
の実験とも良く一致しており、本研究の妥当
性を支持している。これらの結果は上述した
Jeff を用いた描像とも整合しており、理論と
実験の両面から Sr2IrO4 の絶縁化機構を説明
できたと考えられる。 
 同様に、関連物質である Ba2IrO4に対して
も 3 軌道ハバード模型を構築し、VMC 法を
用いて電子状態の解析を行った。その結果、
Sr2IrO4では IrO6の正八面体構造が面内で回
転することで t2gの xy 軌道が押し下げられて
いるのに対し、Ba2IrO4 ではそれが無く、両
者のバンド構造の違いを生み出しているこ
とが分かった。この違いが両者の反強磁性の
強度の違いに反映されていると考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1：Sr2IrO4をモデル化した 3軌道ハバード模型

の基底状態相図 
 
(2) 「中相関」絶縁体の提案 
 これまでの研究から、Sr2IrO4 の絶縁化は
強いスピン軌道相互作用下での Jeff 描像を用
いて説明できることが分かった。ただし、こ
の絶縁体が弱相関的なスレーター絶縁体な
のか、強相関的なモット絶縁体なのかは自明
ではない。これは磁性を伴った金属・絶縁体
転移において普遍的で重要な問題である。実
際、Sr2IrO4 に関しては実験・理論ともに意
見が分かれており、一致した見解は得られて
いない。本研究では VMC 法を用い、エネル
ギー利得機構の観点から両者を区別するこ
とを試みた。具体的には、金属相から絶縁相
に転移する際のバンドエネルギーと相互作



用エネルギーの変化を詳細に調べた。その結
果、図 2に示すように弱相関（U/t が小さい）
側では相互作用エネルギーの利得（ΔEint<0）、
強相関（U/t が大きい）側ではバンドエネル
ギーの利得（ΔEband<0）によって絶縁化が起
こることが分かった。また、両者が移り変わ
る付近において両方のエネルギー利得が働
く中間的な絶縁相が存在することを示した
（図 2の水色の領域）。Sr2IrO4はちょうどこ
の付近に位置する「中相関」絶縁体であり、
それ故に両者の性質をともに示すような特
異な振る舞いを示すと考えられる（図 3）。こ
の描像はこれまでの実験結果ともよく整合
しており、スピン軌道相互作用の強い多軌道
強相関電子系に特有な現象を表していると
考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2：U/t によるエネルギー利得機構の変化 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3：エネルギー利得機構から得られた基底状態

相図 
 

 
(3) 強いスピン軌道相互作用下での特異な
超伝導の提案 
 これまでの研究から、Sr2IrO4 が銅酸化物
高 温 超伝導 体 の母物 質 の一つ で あ る
La2CuO4 と多くの類似点を持つことが分か
った。そこで Sr2IrO4 に電子・ホールをドー
プすることで新たな超伝導が発現するので
はないかと考え、VMC 法を用いてこれまで
と同じ 3軌道ハバード模型に対する解析を行
った。その結果、電子ドープ側（電子密度n>5）

において、反強磁性金属相（AFM）に隣接し
て超伝導相（SC）が広く安定化することを示
した（図 4）。この相では強いスピン軌道相互
作用下でスピンと軌道が結合して形成され
た「擬スピン」のクーパー対が凝縮しており、
dx2-y2-波擬スピン一重項と呼ばれる対称性
を持つ超伝導状態が実現している。この超伝
導相はホールドープ側（n<5）では見られな
かったが、これは銅酸化物と同様にバンド構
造の電子・ホール非対称性から説明できる。
後に他のグループによって行われた汎関数
繰り込み群法や動的平均場近似による計算
からも同様の結果が得られており、本研究の
妥当性を支持している。以上の結果を受けて、
複数の実験グループがこの新奇な超伝導の
実現に向けて研究を行っている。理論の側か
ら実験家に対して新物質を提案出来たこと
は大きな成果であると思われる。 
 また、電子相関の弱い側からのアプローチ
として乱雑位相近似（RPA）を用い、同様に
超伝導の可能性に対する計算を行った。RPA
は VMC 法に比べて定量性は劣るものの、フ
ェルミ面の詳細な形状を取り込めるという
利点がある。その結果、電子ドープ側では
VMC 法と同じ dx2-y2-波擬スピン一重項超伝
導が安定化された一方、ホールドープ側では
新たに s+--波擬スピン一重項超伝導が安定化
されることが分かった。後者は異なるバンド
間の散乱を用いた超伝導であり、近年注目を
集めている鉄系超伝導との関連も深いと考
えられる。ただし、s+--波擬スピン一重項超
伝導の実現するパラメータ領域はあまり広
くないため、実際の物質で実現するかどうか
はより定量的な解析をする必要があると考
えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4：電子ドープに対する基底状態相図 
 
以上、(1)～(3)の成果によってイリジウム

酸化物における特異な絶縁体の発現機構の
解明と新奇な超伝導発現に対する提案を行
い、当初に設定した目標を達成することが出
来た。本研究で主に対象とした Sr2IrO4 を皮
切りに 5d 電子系物質とスピン軌道相互作用
に対する注目度が高まり、多くの関連物質が
合成され、一大分野を形成しつつある。本研
究はその端緒となった先駆的研究の一つで
あると言える。計算手法に関しては、VMC



法を開発・改良することでスピン軌道相互作
用の取り扱いを可能にし、さらに MPI 並列
を用いることで近年発展が著しい大規模ス
ーパーコンピューターを有効に活用出来る
ものに仕上げた。これを用いることで、イリ
ジウム酸化物に留まらず、今後の多軌道強相
関電子系全般の発展に大きく貢献出来るこ
とが期待される。 
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