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研究成果の概要（和文）：スピン軌道相互作用誘起モット絶縁体Ba2IrO4はLa2CuO4と同構造の層状イリジウム酸化物で
あり、銅酸化物高温超伝導体に類似した電子状態を持つことが予想されている。本研究では、Ba2IrO4の物性解明と超
伝導化を目的とした高品質試料作成、精密な輸送特性および電子物性測定を行った。その結果、スピン軌道相互作用誘
起モット絶縁体の特異な電子状態に対する理解が深まり、超伝導化への道筋が見えてきた。

研究成果の概要（英文）：The spin-orbit coupling induced Mott insulator Ba2IrO4 is analogous to the high-Tc
 cuprate La2CuO4 both in crystal structure and in electronic state. In this study, we carried out the synt
hesis of high-quality samples, high-accurate measurements of transport and electronic properties of Ba2IrO
4. We have revealed the peculiar electronic state of Ba2IrO4, and suggested the way to superconductivity.

研究分野：

科研費の分科・細目：

数物系科学
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図 2. Ba2IrO4の電気抵抗率と磁化率の
温度依存性。比較のために、Sr2IrO4の磁
化率も載せてある。 

１．研究開始当初の背景 
 近年、Sr2IrO4 に代表される層状イリジウ
ム酸化物において、スピン軌道相互作用によ
る合成全角運動量 Jeff = 1/2 の絶縁体（スピン
軌道相互作用誘起モット絶縁体）が注目を集
めている。イリジウム酸化物には、遷移金属
d 電子間のクーロン相互作用に加えて、5d 軌
道の強いスピン軌道相互作用が存在する。
Sr2IrO4 では、これら複数の相互作用の競合
によって、シングルバンドのモット・ハバー
ド状態が形成されている（図 1）。この電子状
態が、銅酸化物高温超伝導体の母物質に非常
に似ていることから、イリジウム酸化物にお
ける高温超伝導の発見が期待されている。 
しかしながら、Sr2IrO4 では結晶構造の歪み
（IrO6八面体の回転歪み）がスピン軌道相互
作用と結びつき、ジャロシンスキー・守谷相
互作用（D-M 相互作用）を介して、強磁性（傾
角反強磁性）を発現する。一般的に強磁性と
超伝導は相反する関係にあり、また、このよ
うな寄生的な強磁性の存在は、新しいモット
絶縁体の基底状態の解明にも不都合である。
以上の理由から、強磁性を示さない“純粋な” 
スピン軌道相互作用誘起モット絶縁体の出
現が望まれてきた。 
最近発見された新しいスピン軌道相互作

用誘起モット絶縁体 Ba2IrO4 は、Sr2IrO4 と
同じ結晶構造をとるが、Sr2+がより大きな同
族元素の Ba2+に置換されたことにより、IrO6

八面体の回転歪みは抑制され、きれいな IrO2

正方格子（銅酸化物の CuO2面と同形）を組
んでいる。この結果として、Sr2IrO4 で問題
となった D-M 相互作用による強磁性は全く
出現しない（図 2）。すなわち Ba2IrO4は、ス
ピン軌道相互作用誘起モット絶縁体の磁気
基底状態の解明と超伝導化を目指す上で最
適な物質であるといえる。 
基礎物性測定およびミュオンスピン回転

（SR）法より、Ba2IrO4 では 400K 以上の
高温領域から緩やかにスピン相関が発達し、
240K 以下で反強磁性長距離秩序を示すこと、
反強磁性転移の臨界指数が、異方的な二次
元ハイゼンベルクモデルで表現できること、
イリジウムの磁気モーメントが、単一スピン
の 1/3 程度の大きさにまで減少していること
が判明した。これらの事実は、Ba2IrO4 が量
子スピンゆらぎの強い、層状構造を反映した
擬二次元反強磁性体、すなわち銅酸化物超伝
導体の母物質 La2CuO4 によく似た物質であ
ることを示している。以上の理由により、
Ba2IrO4 を対象としたスピン軌道相互作用誘
起モット絶縁体における超伝導の可能性を
追求した。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は、スピン軌道相互作用誘起

モット絶縁体Ba2IrO4の物性解明と超伝導化

である。キャリアドーピング、圧力印加によ
る物性制御手法（フィリング、バンド幅制御）
を駆使し、Ba2IrO4 の超伝導化とスピン軌道
相互作用誘起モット絶縁体における普遍的
性質の解明を目指した。 

 

３．研究の方法 
（１）試料合成・結晶育成 
 母物質およびキャリアドーピング試料は
物質・材料研究機構の超高圧高温合成装置を
利用する。また、同装置を用いて仕込み組成
やフラックス、高圧処理条件を改善、最適化
することにより、高品質単結晶の育成を行う。 
（２）磁化率・電気抵抗測定 
キャリアドーピング試料の磁化率や電気

抵抗の測定を行う。また、産業技術総合研究
所、および大阪大学との共同研究により、高
圧下の輸送特性を解明する。 
（３）精密な電子物性測定 
 高品質単結晶およびキャリアドーピング
試料を用いた精密な電子物性測定を行う。 
SR 実験は J-PARC（高エネルギー加速器研
究機構）、弾性・非弾性共鳴Ｘ線散乱および
角度分解光電子分光実験はローザンヌ工科
大学および甲南大学と共同で行う。 
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図 1. Sr2IrO4の電子状態 
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図 4. Ba2IrO4の電子―ホール非対称性 

 
４．研究成果 
（１）単結晶育成 
高圧下における最適な育成条件（3 万気圧 , 

1200 ～ 1500℃）を見出すことにより、最大
500 ミクロン程度の大きさの結晶を得ること
ができた（図 3）。この結晶を使用して、ラマ
ン散乱、共鳴Ｘ線散乱、角度分解光電子分光、
超高圧下電気抵抗測定を行なった。 
 
（２）キャリアドーピング 
 二価のバリウム（Ba2+）の一部を、一価の
カリウム（K+、ホールドーピングに対応）、
または、三価のランタン（La3+、電子ドーピ
ングに対応）に置換することに成功した。ゼ
ーベック係数測定より、K 置換体が p 型、La
置換体が n 型になることが判明した。これよ
り、Ba2IrO4 はホールと電子、両キャリアと
もドーピング可能な系であることが分かっ
た。合成条件を最適化することにより、ホー
ル側では最大 x = 0.5 (Ba2-xKxIrO4)まで、電
子側では最大 y = 0.05 (Ba2-yLayIrO4)まで置
換可能であることが判明した。 
 
（３）磁化率・電気抵抗率 
キャリアドーピングによる明確な磁化率

の変化（TNのシフト）は見られなかった。本
物質は層状構造を反映した二次元的なスピ
ン揺らぎが強い系であるため、磁化率の測定
によって TNを決定することは困難である。 
多結晶試料を用いた高圧下電気抵抗測定

により、母物質で約 14 万気圧、Ba2-xKxIrO4

で 5 万気圧、Ba2-yLayIrO4で約 15 万気圧の
圧力誘起金属絶縁体転移を示すことが分か
った。転移圧力以上で抵抗は金属的な温度依
存性を示すが、通常のフェルミ液体的な温度
の二乗に比例する依存性ではなく、反強磁性
スピンゆらぎによるインコヒーレントな散
乱が支配的な異常金属的振舞いである。 
この金属絶縁体転移の臨界指数 δ の解析か

ら、本物質が典型的なモット転移のような、
自発的な対称性の破れに伴う一次相転移で

はなく、アンダーソン局在のような、トポロ
ジカルな連続相転移に近い性質を示すこと
が分かった。 
ダイヤモンドアンビルを用いた超高圧下

単結晶電気抵抗測定により、金属絶縁体転移
圧力がキュービックアンビルによる多結晶
の測定結果（14 万気圧）よりも大幅に高圧側
（24 万気圧）にシフトすることが分かった。
これは Ba2IrO4が圧力の異方性（静水圧性）
による影響を強く受けることを意味してい
る。 
これらキャリアドーピング依存性を調べ

ることにより、Ba2IrO4 が特異な電子―ホー
ル非対称性（銅酸化物超伝導体に対し、左右
反転した電子―ホール非対称性）を示すこと
が分かった（図 4）。残念ながら本研究におい
て、Ba2IrO4の超伝導発見には至らなかった。
今後さらなる高ドーピング量、高圧、低温ま
での実験が望まれる。 
 
（４）精密な電子物性測定 
高純度単結晶を用いた共鳴弾性X線散乱測

定により、Ba2IrO4の反強磁性状態において、
磁気モーメントが IrO2 面内で反平行（[110]
方向）に整列していること、面内における交
換相互作用の大きさは銅酸化物の半分程度
（600～700 K）であることが判明した。 
軟 X 線吸収分光法（XAS）および共鳴非弾

性 X 線散乱法（RIXS）により、Ba2IrO4 で
は各電子軌道（xy, yz, zx）の電子占有率がほ
ぼ等しいことが分かった。これは IrO6八面体
の正方晶歪みによる結晶場分裂エネルギーΔ
が、スピン軌道相互作用によって緩和され（3 
eV → 0.05 eV）、Ba2IrO4の基底状態がほぼ
理想的なモデル（Δ = 0）に近いことを示唆し
ている。一方、硬 X 線光電子分光法
（HAXPES）および極低エネルギー光電子分
光法（ELEPES）により、Ba2IrO4 はモット
型よりもスレーター型絶縁体に近いが、反強
磁性転移温度以上でも電子相関の寄与によ
る異常金属状態を示すことが分かった。これ

 

図 3. Ba2IrO4の単結晶 



ら研究を通して、スピン軌道相互作用誘起モ
ット絶縁体の物性解明に一歩前進したと考
えらえる。 
本研究を通してスピン軌道相互作用誘起

モット絶縁体の物性解明はだいぶ進展した
が、超伝導化に関する課題は依然として残っ
ており、今後も研究を継続することが望まし
い。 
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