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2. 研究成果 

1) 四方逆プリズム型８配位遷移金属錯体にみる光誘起磁気相転移現象の解明 

四方逆プリズム Mo 錯体を構築素子とする８配位シアノ架橋錯化合物 Cu2[Mo(CN)8]
は，可視光誘起の多段磁気相転移で知られている．照射光波長による磁化制御，発現磁

化の長寿命と温度耐性などの機能性光への期待は高いが，物理機構は未解明であった． 
我々はまず、有効軌道を抽出して遍歴電子模型を設定し，群論を用いた解析により可

能な磁性・非磁性状態を同定した。そこでは，観測されている常磁性状態をはじめ，電

子偏在状態，強磁性状態，反強磁性状態など多様な電子相が現れ得ることが分かった．

これらの間に起こり得る光誘起相転移を時間依存 Schrödinger 方程式を解いて数値シ

ミュレーションした．その際，磁化や電子密度などの基礎的物理量に加え，光学伝導ス

ペクトルや角度分解光電子分光スペクトルといった観測量も計算し，光誘起ダイナミク

スの可視化を行った．基底状態電子相の分散関係と光誘起電子相の分散関係を詳細に比

較したところ，“異なる波長の光照射による磁化増減往復過程での電子の移動は２つの

状態の間の往復である”との先入観に反し，“光照射前後では磁化は同じでも電子の状

態は変化している”ことを明らかにした．光照射によって行き着く非磁化状態は，Cu
サイトへの電子偏在状態であり，これは初期常磁性状態とは異なり熱平衡状態では安定

に存在できない．光照射により〝隠れた電子状態“が現れている可能性を示した． 
一方，Mo を W で置換した類似物質 Cu2[W(CN)8]が存在しており，こちらでは光磁性は

発現しないという観測実験があった．我々はこれに対し，照射光エネルギーの調整によ

り磁化は発現し得ることを同様の計算により明らかにした．巨視的な磁化発現には，Γ点

付近の電子励起，すなわち光励起による空間一様な電荷揺らぎが重要である． 
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2) Kitaev スピン・ボールにおける Raman 散乱の拡張対称操作群による解析 
異方的 Ising 型交換相互作用が周期的に空間変調する Kitaev 模型は，スピン液体状態を実現

する“可解”理論模型として注目を集めている．近年では，Ir 酸化物や Ru 化合物などモデル物質

も発見され，理論・実験一体となって活発な議論が展開されている．本研究は，多面体型 Kitaev
模型、そしてそこに現れる量子スピン液体状態の光学応答、すなわち Raman 散乱過程を、

対称性の観点から精緻に記述することを目指した．動機の一つは，Raman 散乱の先行研究

における，「偏光依存性がないことが長距離秩序をもたない量子スピン液体状態の特徴で

ある」というナイーブな考えを是正することにある． 

実対称性の観点から，量子スピン液体状態の変更依存性について議論した．量子スピン

液体状態を実現する籠目反強磁性体やKitaev蜂の巣格子模型は偏光依存性が見られない．本

研究では，３つの異なる格子点群をもつKitaevスピン・ボールの偏光依存性を網羅的に調べ

た．その結果２次元格子模型で示された偏光無依存性が，格子のもつ３回回転対称性によ

るものであることを示すと同時に，強い偏光依存性をもつ量子スピン液体状態が実際に存

在する例を示した．この結果により，量子スピン液体状態のRaman散乱過程における偏光依

存性が量子スピン液体状態というよりはむしろ格子点群に依存することが明らかになった． 

一方，ゲイジ拡張対称性の観点から，Majorana粒子の対称性がいかにRaman散乱強度に現

れるかを議論した．基底状態Kitaevスピン・ボールの離散Majorana励起スペクトルをゲイジ

拡張対称操作群で記述し，その励起スペクトルを拡張対称操作群で記述した．Kitaev模型に

おけるRaman散乱はMajoranaスピノン２粒子が媒介するものであり，Raman散乱強度は拡張

対称操作群の積表現によって表される対称性を反映することを示した．Raman散乱強度の偏

光依存性を詳細に解析することで，Majorana励起スペクトル及びRaman散乱強度の完全な理

解のためには，格子点群の完全な点群対称性，すなわちO(3)群のゲイジ拡張対称操作群を考

慮する必要があることを強く示唆する． 

 

3) 正方格子反強磁性体の Raman 散乱理論―dp模型に基づく解析― 

正方格子反強磁性体La2CuO4のRaman散乱スペクトルにおける，B1gモード高エネルギー・ス

ペクトルの起源および A2g モード・スペクトルの起源解明を目指し理論解析を行った．dp 模型を出

発点とし，強相関摂動展開により有効スピン Hamiltonian と磁気 Raman 演算子を導出し，スピン波

理論を用いて散乱スペクトルを記述した．マグノン間の相互作用を精確に考慮するために，

Hartree-Fock 近似を超え，配位間相互作用を取り込んだ．磁気 Raman 演算子の導出において，４

次摂動[いわゆる Laudon-Fleury(LF)演算子]を超えて，8 次摂動まで考慮することにより， LF 演算

子型の補正に加え，カイラル演算子型およびリング交換演算子型の寄与が現れる．A2g モードは，

この内のカイラル項に起因する．また，超 LF 機構を考慮することで，B1gモードのスペクトルが高エ

ネルギー領域へシフトすることも確認した．観測結果とのより定量的な比較を目指す． 
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