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研究成果の概要（和文）：パイロクロア型イリジウム酸化物の金属絶縁体転移ついて，多面的な測定手法を用い
た実験と第一原理計算をベースにした理論が連携をして研究を行った。電子のスピン状態を微視的に測定する偏
極中性子回折やミュオンスピン緩和から，その磁気構造を明らかにした。また第一原理電子状態計算から，オン
サイトクーロン相互作用Uを大きくすると常磁性半金属→反強磁性半金属→反強磁性絶縁体へと変化することが
わかった。

研究成果の概要（英文）：The metal-insulator transition of pyrochlore iridates was researched in 
conjunction with various  measurement methods and a theoretical method based on first principles 
calculation.
The magnetic structure of pyrochlore iridates was clarified from polarized neutron diffraction and 
muon spin relaxation, which can microscopically measure the spin state of electrons. The 
first-principles calculations on the electronic state revealed that increasing the on-site Coulomb 
interaction U changes from paramagnetic semimetal to antiferromagnetic semimetal,  from 
antiferromagnetic semimetal to antiferromagnetic insulator.

研究分野： 固体物理学

キーワード： パイロクロア　イリジウム酸化物　中性子散乱　ミュオンスピン緩和　第一原理電子状態計算

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的な意義は，スピン軌道相互作用が大きい5d遷移金属酸化物であるイリジウム酸化物において，幾
何学的なフラストレーションを示すパイロクロア型構造を有する物質の基底状態の磁気構造を実験的に解明する
ことができたことである。また，第一原理電子状態計算からも，実験結果と対応するようにオンサイトクーロン
相互作用Uにより基底状態が変化することを理論的に解明したことは，学術的に大きな成果と考えられる。
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１．研究開始当初の背景 
最近の研究から強い幾何学的フラストレーション効果を示すパイロクロア格子を有するパイ

ロクロア型酸化物は，そのフラストレーション効果に起因した多彩な物性を示す事が明らかに
なってきた。 

研究代表者（松平）は 2007 年にパイロクロア型イリジウム
酸化物 Ln2Ir2O7 (Ln:希土類, Ir4+:5d5)が温度誘起の金属絶縁体
(MI)転移を示す事を発見した[文献 1]。イリジウム酸化物にお
ける温度誘起MI 転移は前例がなく世界初の発見である。その
後の研究から, このMI 転移に伴う構造変化が非常に小さく，
電気伝導性と MI 転移温度が Ln3+のイオン半径に強く依存す
る事を明らかにしてきた（図１）[文献 2]。また，中性子散乱
測定から，絶縁相においてイリジウムの磁気モーメントが"all-
in all-out"の反強磁性磁気秩序をしている事を明らかにした
（図 2）。この磁気構造は正四面体を１ユニットとみると磁気
八極子と言えるユニークな磁気構造である[文献 3]。この磁気
秩序により，結晶構造の対称性を低下することなく磁気フラ
ストレーションを解消している。しかし，この磁気秩序によっ
て絶縁体化するかは自明ではなく，MI 転移のメカニズムは未
解明のままである。 
 文献[1] K. Matsuhira et al., J. Phys. Soc. Jpn. 76, 043706 (2007). 

 文献[2] K. Matsuhira et al., J. Phys. Soc. Jpn. 80, 094701 (2011). 

 文献[3] K. Tomiyasu et al., J. Phys. Soc. Jpn. 81, 034709 (2012). 

２．研究の目的 
研究代表者が発見した金属絶縁体転移を示すパイロクロア型イリジウム酸化物において，金

属絶縁体転移機構の解明，絶縁相の all-in all-out 型磁気秩序状態の特性究明，およびキャリア
ドープによる新奇物性の創出を目的とする。また，本研究により幾何学的にフラストレートした
強相関 5d 電子系における電子輸送特性において，新たな物性を創出するとともに新概念を確立
することも目的とした。 

３．研究の方法 
多面的な測定手法（輸送特性，磁化測定，中性子散乱，ミュオンスピン緩和など）と第一原理

計算をベースにした理論的手法を連携して研究を行なった。 
４．研究成果 
重要な成果となった発表論文３本についてその概要を述べる。 

◎ 発表論文(7): 
パイロクロア型イリジウム酸化物 Ln2Ir2O7の Ln = Pr および Yに対する第一原理電子状態計

算を相対論的な LSDA+U 法に基づいて行った。 
図３に Pr2Ir2O7及び Y2Ir2O7のオンサイトクーロン相互作用 Uの関数で表した相図を示す。こ

の計算は実験で得られている格子定数を用いている（Pr2Ir2O7 の格子定数[a = 10.400 Å, x = 
0.330]で La2Ir2O7の計算を行っている。）。La2Ir2O7では U = 1.3 eV 付近で PSMから AFSM へ
と変わる。Y2Ir2O7では U = 1.1 eV 付近で PSMから AFSM へと変わる。Y2Ir2O7では U = 1.15-

 
図１. パイロクロア型イリジウム
酸化物 Ln2Ir2O7の相図 [文献 1] 
 

 
図 2. 申請者らが世界で初めて発見

した all-in all-out 型磁気秩序 [文献

3] 



1.2 eV，La2Ir2O7では U = 1.35-1.5 eV 付近でワイル点が現れる。さらに Uが大きくなると all-
in all-out の反強磁性状態が出現し安定化される。 
Y2Ir2O7で U = 1.1 eV の場合のバンド構造を図 4(a)に示す。基底状態は AFI である。非常に

幅の狭いバンドギャップが生じている。この時の Ir の磁気モーメントの大きさは 0.5 µBである。
La2Ir2O7で U = 0 eV の場合のバンド構造を図 4(b)に示す。基底状態は PSMで，Γ点に立方体
状の電子面とL点付近にホール面がある。電子とホールのキャリア数は0.016/Irであり，Pr2Ir2O7
の実験値と良く一致した値が得られた。 
◎ 発表論文(6): 
Nd2Ir2O7と Sm2Ir2O7のミュオンスピン緩和の測定を

行い，金属絶縁体転移によって生じる磁気状態を調べ
た。図 5 と図 6 は得られたスペクトルから得られたパ
ラメータである。ここで，これらのパラメータの中で内
部磁場 Hint に着目する。金属絶縁体転移により電気抵
抗率が急増するとともに内部磁場が増大することが確
認される。これは Ir の磁気モーメントの反強磁性秩序
（all-in all-out）に起因する。また，温度が下がると
Nd2Ir2O7の内部磁場は 10 K 付近から再び増大する。こ
れは Nd の磁気モーメントが，d-f 相互作用を通じて秩
序し始めることを意味する。一方，Sm2Ir2O7 の内部磁
場は 10 K 付近から減少する振る舞いを示す。これは
Sm の磁気モーメントが，d-f 相互作用を通じて秩序し
始めていると考えられるが，その温度変化は対照的で
ある。 
DFT 計算からミュオンの停止位置を求め，双極子磁

 
図 3 Pr2Ir2O7及び Y2Ir2O7の相図。ここで PSMは

常磁性半金属，AFSMは反強磁性半金属，AFIは

反強磁性絶縁体。 

 

 

図 4 (a) Y2Ir2O7の U = 1.3 eV及び(b) 

La2Ir2O7の U = 0 eVの場合におけるバンド

構造と状態密度 

 
図 5 Nd2Ir2O7の内部磁場 Hint，l1，

l2の温度依存性 



場の計算から内部磁場からと磁気モーメントの大きさ
と構造について解析を行なった。その結果，図 7に示す
ように Nd2Ir2O7 では Nd と Ir が強磁性的に結合し，
Sm2Ir2O7では Sm と Ir が反強磁性的に結合しているこ
とにより，内部磁場の温度変化の相違が説明できること
がわかった。のような希土類が変わると磁気構造が変化
することは，本研究により初めて明らかになった。 

 
◎ 発表論文(4): 
磁気モーメントの大きさや磁気構造を決定には中性子回折実験が不可欠である。しかしなが

らイリジウムは中性子の吸収体としてよく知られており，磁気散乱の測定には大きな問題であ
る。背景で述べたように富安，松平らは，Nd2Ir2O7の粉末
中性子回折実験を行い，全ての実験結果が磁気構造が all-
in all-out でよく説明できるということを報告してきた。
しかし，磁気モーメントの大きさの見積もりなど実験精
度にはやや問題があった。そこで磁気モーメントの大き
さの正確な評価と中性子散乱実験だけから磁気構造の決
定を行うことを目的として，磁気散乱とブラッグ散乱を
区別して測定が可能な粉末偏極中性子回折の実験を行っ
た(図 8)。 
その実験データの解析の際に，パイロクロア格子にお

ける反強磁性のどの磁気構造が最も実験結果と一致して
いるかを，新たな数学的な手法「半正定値計画緩和法」
(Semidefinite Relaxation method)を用いて解析を行
い，数学的に最も確かであることが証明された磁気構
造を導出した（図 9）。 
パイロクロア格子における反強磁性の磁気構造は

図 10 に示す既約表現（G3, G5, G 7, G9）で記述できる。
それぞれの既約表現での磁気構造で計算される回折
強度と実験で観測された回折強度を比較した（図
11）。その結果，G3が最も正しい磁気構造であること
がわかった。このG3の磁気構造は all-in all-out であっ

 

図６ Sm2Ir2O7の内部磁場 Hint，l1，

l 2の温度依存性 

 

図 7 希土類とイリジウムの磁気モーメントの
(a) 反強磁性結合 と(b) 強磁性結合の場合の磁

 
図９ 磁気構造の解析に用いられた新
しい実験データ解析手法の概念図 

 

図 8 粉末偏極中性子散乱によ
る典型的な回折ピークの例 



た。このG3の磁気構造の下で磁気モーメントの大き
さ，磁気的結合をパラメータとして最適解を求め
た。その結果 Nd の磁気モーメントの大きさ 1.22 

µB，Irの磁気モーメントの大きさ 0.14 µB，Ndと Ir

のモーメントは強磁性的結合が得られた。 
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図 10 パイロクロア格子における磁気構造の既
約表現 
 

 
図 11 観測された回折強度と既約表現
の磁気構造による回折強度の計算の比較 
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