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研究成果の概要（和文）：本研究は新しい幾何学的フラストレーション系物質―水酸塩化

物における磁気秩序とスピン揺らぎの共存を発見し、新しい d 電子系パイロクロア構

造の新物質シリーズ-水酸塩化物 M2OH)3X（M : Cu, Ni, Co, Fe, Mn 等の磁性イオン、

X: Cl, Br, I のハロゲンイオン）の存在、及びこれらに広く存在するバラエティに富ん

だ特異的な量子磁性を明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：In this research we identified unconventional magnetic transitions 
in a transition metal hydroxyhalogenide series of deformed pyrochlore compounds 
M2(OH)3X, where M represents a d-electron transition metal magnetic ion such as Cu+2, 
Ni+2, Co+2, Fe+2, and Mn+2, and X represents halogen ions of Cl-1, Br-1, or I-1. This material 
category presents a complete series for spins S=1/2 to S=5/2 (S=1/2 for Cu+2, 1 for Ni+2, 3/2 
for Co+2, 2 for Fe+2, and 5/2 for Mn+2), therefore, we have discovered a unique materials 
system for the study of geometric frustration in various spin systems.  
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１．研究開始当初の背景 
磁気的相互作用が均一でも幾何学的空間配
置に起因してフラストレーションが生じ得

る。最近、これら構造の新奇磁性が注目され
ている。Harris らによって 4 面体スピン配置
を も つ 希 土 類 強 磁 性 体 パ イ ロ ク ロ ア
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Ho2Ti2O7 においてスピンアイスという従来
予想外の状態が報告され「Phys. Rev. Lett. 
79, 2554 (1997)」、また同物質系の反強磁性
体では量子液体状態の可能性が示唆され、こ
れら均一結晶系での新しい量子相の性質が
強い関心を集め、磁性研究のもっとも活発な
トピックの一つになっている。 
 
 申請者は研究開始前年度に銅水酸塩化物
―Cu2(OH)3Cl（鉱物名 clinoatacamite）が新
しい幾何学的フラストレーション磁性物質
であることを発見し、TN=18.1K で一旦全ス
ピンが長距離反強磁性に転移しながら、6K
直下でスピン揺らぎ状態に転じ、更により低
温では長距離秩序とスピン揺らぎ状態の共
存状態へ転移し、この共存状態が 20ｍK でも
続くという非常に不思議な連続相転移を観
察し、論文公表した「Phys. Rev. Lett. 95, 
057201 1-4 (2005)」。 
 
２．研究の目的 
この deformed pyrochlore 構造は他の水酸塩
化物 M2(OH)3X（M＝磁性イオン、X＝ハロ
ゲンイオン）に広く存在していることをＸ線
構造解析によって得たことから、本研究はこ
の新しい幾何学的フラストレーション系を
系統的に調べ、新奇量子相の解明と共に、磁
気秩序とスピン揺らぎの共存の機構解明を
研究目的とした。 
 
３．研究の方法 
水酸塩化物 M2(OH)3X の新規物質を合成し、
Ｘ線構造解析によって結晶構造を決定した
後、比熱、磁化、中性子散乱、μSR 測定等の
多方面の実験手段を駆使して、我々が発掘・
発見した本新幾何学的フラストレーション
系を系統的に調べる。Cu2(OH)3Cl に代表され
るような不思議な連続相転移と量子相の解
明と共に、磁気イオンの違い及び元素置換、
高圧、外場などのスピン制御によって秩序と
スピン揺らぎの共存がどのように変化する
か、また反強磁性と強磁性を決定するファク
タ ー が 何 で あ る か を 究 明 す る 。 更 に
M2(OH)3X 系における元素置換を発展させて
非磁性イオン置換によるスピン希釈及びキ
ャリアドープを行い、スピン制御によるスピ
ンダイナミックス及び伝導特性の変化を調
べ、現有の新量子相磁性の解明を助けると共
に磁気抵抗や超伝導を含む新規物性の発現
も狙う。 
 
４．研究成果 
多くの水酸塩化物M2(OH)3Xの新規物質を合
成し、豊富な磁性を発見した。例えばコバル
トイオンの水酸塩化物Co2(OH)3Clではスピン
揺らぎを伴った強磁性状態が見られた一方、
Ni2(OH)3Cl ではダイナミックな反強磁性秩序

という既存の理論では説明できない磁気秩
序を見出した。これらの新物質において磁性
が多彩であり、また、四面体の僅かな歪みの
変化で磁性が劇的に変わる。スピン液体状態
と反強磁性秩序の共存を示した Cu2(OH)3Cl、
スピン揺らぎと磁性秩序の共存を示した
Co2(OH)3Cl、新奇なダイナミックな反強磁性
秩序を示した Ni2(OH)3Cl と合わせて、本水酸
塩化物シリーズにおける量子状態と新奇秩
序がフラストレーションの物理に貢献して
おり、内外において他の研究グループによる
後続研究も続けられている。 
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