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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の機構を解明する事を目的とし，相転移
に伴う磁気秩序状態，結晶構造の変化について中性子散乱，ラマン散乱，X線回折，熱膨張の手法を用いて調べた。
中性子散乱からIrの磁気モーメントがall-in -all-outという磁気構造を示している事を世界で初めて明らかにした。
この磁気構造は立方対称の低下を伴わなくても良い特徴があり，ラマン散乱，X線回折の結果もこれを支持する結果が
得られた。また，相転移に伴う格子定数の変化は小さい事が判った。一方でラマン散乱の結果は構造変化を示唆してお
り，低温構造は今後の課題である。
また，研究過程にて巨大磁気抵抗効果を発見した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the mechanism of metal-insulator transition in the pyrochlore irid
ates by using neutron scattering, Raman scattering, X-ray diffraction, and thermal expansion measurements.
We revealed the magnetic structure of low temperature phase is "all-in all-out" for Nd2Ir2O7; this is firs
t discovery. This magnetic structure has a unique character. There is no change of structural symmetry pha
se below transition temperature. Raman scattering and XRD measurements support this magnetic structure. Fu
rthermore, we found the change of lattice parameter caused by the metal-insulator transition is small. On 
the other hand, the results of Raman scattering for Sm2Ir2O7 and Eu2Ir2O7 suggest structural change althou
gh cubic symmetry keeps. The structure in the low temperature phase is future subjects.
In addition,  in this research process, we discovered giant magnetoresistance effect for Nd2Ir2O7.
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様 	 式 	 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 	 

１．�研究開始当初の背景 
 	 イリジウム酸化物はイリジウムの 55dd 電子
波動関数の空間的な広がりが大きく波動関
数の重なり積分が大きくなるため，多くの物
質が金属となる事が知られている。しかし，
近年いくつかのイリジウム酸化物が金属と
はならず，反強磁性絶縁体となる事がわかっ
てきた。IIrr は主に４価が安定であり，dd 電子
数が 55 の低スピンの配置（SS==11//22）をとり，
電子相関効果が現れやすい。一方，IIrr は 7777
番と原子番号が大きく，強いスピン軌道相互
作用が働いている。このため強い電子相関効
果によりモット絶縁体となる 33dd および 44dd 電
子の遷移金属酸化物とは異なり，イリジウム
酸化物では電子相関効果とスピン軌道相互
作用が同程度の大きさとなるため絶縁体と
なり得る事が明らかになってきた。これはイ
リジウム酸化物が，これまで多くの研究がな
されてきた 33dd および 44dd 遷移金属酸化物の同
類ではなく，新たな物性パラメータを備えた
新しい物質群である事を明確に示している。 	 
 	 研究代表者の松平は 22000077 年にパイロクロ
ア型イリジウム酸化物 LLnn22IIrr22OO77 	 ((LLnn

33++::希土類
イオン、IIrr44++:: 	 55dd55))が温度誘起の金属絶縁体転
移を示す事を発見した。イリジウム酸化物に
おける温度誘起の金属絶縁体転移は前例が
なく世界初の発見である。その後の研究から，
この相転移が２次相転移であり，IIrr の 55dd 電
子に起因した磁気異常を伴うことが判って
きた。しかし，IIrr は通常の中性子散乱や
NNMMRR((NNQQRR))等のミクロに磁気状態を探る手法
が適用できず，未だ磁気状態は不明である。
播磨教授（神戸大）によるバンド計算からは
半金属的な電子状態が得られており，絶縁体
化には結晶構造の低対称化が不可欠なこと
が指摘されている。 	 
 
２．�研究の目的 
 	 パイロクロア型イリジウム酸化物の金属
絶縁体転移の機構は未解明である。本研究で
は金属絶縁体転移に伴う，磁気状態および結
晶構造の変化を明らかにし，その機構解明を
目的として研究を行なった。 	 
 	 また，金属絶縁体転移の機構解明の過程に
て，55dd 電子系における電子相関とスピン軌道
相互作用の競合についての理解を深め，55dd 電
子系に特有の新たな機能的物性の創出を試
みる事を目的とする。これは将来の強相関 55dd
電子系デバイスへの応用の第一歩となると
期待される。 	 
 	 
３．�研究の方法 
 	 金属絶縁体転移に伴う磁気状態および結
晶構造の変化について，複数の測定手法（中
性子散乱，ミューオンスピン緩和，ラマン散
乱，XX 線回折，熱膨張）から多面的な観測を
行なう。 	 
 	 先ず IIrr の磁気状態が重要であり，磁気構
造を明らかにする。また，結晶構造の対称性
の低下の有無，低温相の構造および格子定数

の温度変化について明らかにする。 
 	 
４．�研究成果 	 
((11)) 	 中性子散乱測定による NNdd22IIrr22OO77の磁気構
造の解明 	 
 	 IIrr は中性子の良い吸収体であり，また，IIrr44++

のスピンは SS==11//22 であり磁気モーメントも大
きくないため，磁気散乱の観測は非常に難し
い。また，一般的に金属の場合には磁気モー
メントが縮小している場合が多い。実際に本
研究対称物質では IIrr からの直接的な磁気散
乱は観測できなかった。そこで我々は比熱測
定等から金属絶縁体転移に伴う IIrr 磁気モー
メントが dd--ff 相互作用を通じて，NNdd 磁気モー
メントが秩序化していると推測した。磁化測
定から NNdd 磁気モーメントは 22..55μBB程度予測
されと観測が容易である。 	 
 	 我々は 3333KK で金属絶縁体転移を示す
NNdd22IIrr22OO77 の粉末中性子散乱実験を行なった。
先ず，非弾性散乱測定から NNdd の結晶場状態
を明らかにし，強い局所<<111111>>磁気異方性を
持っている事を明らかにした。次に弾性散乱
の温度依存性の測定から，1155KK 以下で QQ==00 の
磁気散乱が増大することを明らかにした。磁
化測定からは大きな強磁性モーメントは観
測されていないことから，反強磁性秩序であ
ることが明らかになった。このような磁気構
造は""aallll--iinn 	 aallll--oouutt""と呼ばれている。一方
IIrr の磁気構造であるが，結晶構造には対称性
の低下は観測されておらず，同様の""aallll--iinn 	 
aallll--oouutt""が実現していることで全ての実験
結果が説明できる。つまり，金属絶縁体転移
に て IIrr の 磁 気 モ ー メ ン ト が ""aallll--iinn 	 
aallll--oouutt""に秩序化し，dd--ff 相互作用を通じて
1155KK 以下で NNdd 磁気モーメントが""aallll--iinn 	 
aallll--oouutt""に秩序化していることが明らかに
なった（図１）。""aallll--iinn 	 aallll--oouutt""構造は本
物質にて初めて実現している事を世界で初
めて明らかにした。IIrr 磁気モーメントが金属
絶縁体転移で磁気秩序している事はミュー
オンスピン緩和の測定により 3333KK 以下で内部
磁場が発生している事が観測され，確認され
ている。 	 

 	 

 
 

図１ 	 NNdd22IIrr22OO77の絶縁相の磁気構造 



((22)) 	 結晶構造および格子の変化についての
研究 	 
 	 ラマン散乱の結果は，NNdd22IIrr22OO77 は金属絶縁
体転移にて結晶構造には変化が無く，一方，
SSmm22IIrr22OO77 と EEuu22IIrr22OO77 は結晶構造の対称性の低
下を示唆している。単結晶の XX 線回折実験か
ら，NNdd22IIrr22OO77および SSmm22IIrr22OO77ともに結晶構造の
対称性の低下は示す実験結果は得られなか
った。また，熱膨張および XX 線回折から相転
移に伴う格子定数の変化（Δaa//aa〜1100--55）も非
常に小さいことが判った（図２）。結晶構造
の対称性の低下が観測されないことは，前述
の磁気構造の出現を支持している。 	 
 	 一方で，ラマン散乱と XX線回折の結果には，
矛盾があり今後解決すべき問題点である。ま
た，金属絶縁体転移の機構としては，対称性
の低下が必要であり，機構解明には更なる研
究が必要である。 	 

((33)) 	 NNdd22IIrr22OO77の巨大磁気抵抗効果 	 
 	 磁気秩序相の性質を探るために，強磁場効
果の実験を行なった。つまり，反強磁性の磁
気秩序相は磁場によって壊される事が推測
される。その研究の過程で，NNdd22IIrr22OO77 の磁気
抵抗の測定から，絶縁相にて巨大磁気抵抗効
果を示す事が発見された（図３）。 	 

 	 金属相（4400KK）では小さな正の磁気抵抗が
観測されるが，金属絶縁体転移点以下では負
の磁気抵抗が観測される。この負の磁気抵抗
は希土類イオンの磁性と関係する事が判っ
た。このことから dd--ff 相互作用が負の磁気抵
抗効果に重要である事が判った。 	 
 	 一方で，この反強磁性秩序相は磁場に対し
て強固であり，5555TT での電気抵抗は高温とと
もに依然として増大しており，バンドギャッ
プの存在が示唆される。 	 
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