
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成２３年 ５月１６日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：c 軸が磁化困難軸である希土類化合物硬磁性体 CeRh3B2の放射光Ⅹ線

磁気実験を行ない、hk0 系列逆格子点においてスピンおよび軌道磁気形状因子を得た。それら

の和である全磁気形状因子と、中性子回折実験にて得られていた 0kl 系列の全磁気形状因子（文

献値）を組み合わせた全データに最大エントロピー法を適用し、全磁気モーメントの３次元密

度分布を得ることに成功した。Ce サイトに 4f 電子に由来すると思われる磁気モーメント密度

分布を観測した。本研究により放射光Ⅹ線磁気回折と偏極中性子回折のそれぞれの特徴を活か

した硬磁性体の３次元磁気モーメント密度解析手法が確立された。 
 
研究成果の概要（英文）：We have performed synchrotron X-ray magnetic diffraction 
experiment of a hard-magnetic material of a rare-earth ferromagnet of CeRh3B2 in which 
c axis is a magnetically hard axis, and we have obtained spin and orbital magnetic form 
factors for reciprocal lattice points of hk0 series. We have obtained the total magnetic 
form factor by summing them up. We have combined X-ray the magnetic form factor for hk0 
series by the X-ray magnetic diffraction with the magnetic form factor for 0kl series 
by the polarized neutron diffraction in the literature, and we have performed the maximum 
-entropy analysis to the combined magnetic form factor data. Finally three dimensional 
density distribution of the magnetic moment has been successfully obtained. For the Ce 
sites, magnetic-moment distribution of 4f electrons has been observed. This research has 
shown that an experimental method has been developed for observing three dimensional 
density distributions of hard magnetic materials by utilizing both synchrotron X-ray 
magnetic diffraction and polarized neutron diffraction. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) 偏極中性子を用い強磁性体単結晶を対
象とする磁気回折は３次元磁気モーメント
密度分布を得るほぼ決定的な実験手法であ
るが、任意の結晶方位方向に磁化が飽和する
ことが条件である。しかし、希土類元素を含
む強磁性化合物は強い磁気異方性を持つも
のが多く、本研究の対象に想定している六方
晶 CeRh3B2 においては、回折実験に用いられ
る数テスラ程度の磁場では磁化困難軸であ
る c軸方向には磁化は殆ど向かず、偏極中性
子回折実験により得られる磁気モーメント
密度は、その実験条件（磁化⊥散乱面）によ
り、磁化に垂直な面への２次元投影図にとど
まり、３次元磁気モーメント密度分布は得ら
れていなかった。 
(2) 他方、新しい磁気構造解析実験手法と
して楕円偏光放射光Ⅹ線を用いる磁気回折
法が開発され、注目されつつあった。当研究
代表者は開発の初期から本実験に携わって
いた。本実験は、磁気形状因子の軌道モーメ
ント成分（軌道磁気形状因子）とスピンモー
メント成分（スピン磁気形状因子）を分離し
て測定できること（ＬＳ分離）が特徴の一つ
である。また、Ⅹ線光子ヘリシティーと中性
子スピンとの本質的な違いに起因して、偏極
中性子回折とは異なった実験条件（磁化//散
乱面）をとることも顕著な特質である。Ⅹ線
磁気回折法を CeRh3B2 へ適用すると、中性子
回折では得られなかった逆格子点での磁気
形状因子が得られる可能性があった。さらに、
Ⅹ線磁気回折による磁気形状因子データと
偏極中性子回折による磁気形状因子データ
を組み合わせた全データを、実空間へフーリ
エ変換することにより、Ⅹ線磁気回折、偏極
中性子回折それぞれ単独では不可能であっ
た３次元磁気モーメント密度分布が得られ
る可能性があった。 
(3) CeRh3B2の主たる磁性の源はCe原子であ
る。通常、Ce は+3 価となり 1 個の４ｆ電子
が磁性を担うことが多く、Ce3+自由イオンの
磁気モーメントは 2.14B である。しかし、
CeRh3B2の磁化測定から得られる Ce 原子あた
りの磁気モーメントは 0.42Bで、自由イオン
で期待される値の１/５以下と非常に小さい。
小さな磁気モーメントであるにもかかわら
ず、CeRh3B2 は、Ce と非磁性元素との化合物
強磁性体のなかで最も高いキュリー温度
（115K）を示す、という特異的な磁性を示す。
その解明のため、偏極中性子回折実験、磁気
円二色性実験、磁気コンプトン散乱等の実験
が行なわれており、結晶場の影響、４ｆ電子
の遍歴性、５ｄ電子の偏極、伝導電子の磁性
等が議論されているが、まだ統一解釈が得ら
れるまでには至っていない。 
 

２．研究の目的 
(1)  本研究の第一の目的は、Ⅹ線と中性子
という異なるプローブを相補的に用いるこ
とにより、３次元磁気モーメント密度分布を
得るという実験・解析手法を確立することで
ある。具体的には、放射光Ⅹ線磁気回折法と
偏極中性子回折法によりそれぞれ得られる
磁気形状因子データを組み合わせ、３次元磁
気モーメント密度分布を得る実験・解析手法
を開発する。これは、磁気異方性の大きな硬
磁性体への適用を想定したものである。Ⅹ線
磁気回折と偏極中性子回折のそれぞれ単独
の実験では、強い磁気異方性のために可能な
実験配置が限定され、磁気モーメント密度分
布は磁化困難軸に垂直な方向の２次元投影
図にとどまる。両者の磁気形状因子データを
組み合わせ、これらを総合的に活用して３次
元密度分布図へ拡張する。その解析手法を確
立する。 
(2) 磁気異方性の大きな硬磁性体の代表例
として CeRh3B2 を研究対象とする。既に、偏
極中性子回折実験により 0kl系列の磁気形状
因子が測定され、これより a軸投影の２次元
磁気モーメント分布図が得られている。本研
究では、本物質に放射光Ⅹ線磁気回折法を適
用し、偏協中性子回折では測定されなかった
hk0 系列の磁気形状因子を新たに測定し、そ
のデータを加えることにより、３次元磁気モ
ーメント密度分布図を得る。３次元密度分布
図を基に、その特異な磁性を議論する。 
 
３．研究の方法 
(1) 本研究で想定している対象は Ce化合物
CeRh3B2である。偏極中性子回折実験が既に行
なわれている。本試料へ新たに放射光Ⅹ線磁
気回折法を適用し、偏極中性子回折実験とは
異なる逆格子点系列で磁気形状因子を得る。
中性子データにⅩ線データを加え、これらに
最大エントロピー法を適用し、３次元磁気モ
ーメント密度分布を得る。 
(2) 単結晶（六方晶）CeRh3B2の磁化困難軸
は c軸である。ab 面は磁化容易面であり、数
テスラの磁場で磁化は ab 面内の任意の方向
を向く。偏極中性子回折実験では、a軸方向
へ磁化させ、a軸を散乱面に垂直にとり、
(0kl)面を反射面として 0kl 系列逆格子点の
磁気形状因子N(0kl)が測定され、これより a
軸投影の２次元磁気モーメント密度分布図
が得られている（J. A. Alonso et al., J. Mag. 
Mag. Mat. 177-181, (1998) 1048.）。本研究
では、本試料結晶に放射光Ⅹ線磁気回折法を
適用する。c軸を散乱面に垂直にとり、ab 面
内に磁場を印加し、磁場方向に磁化を揃えて
実験を行なう。これにより、偏極中性子回折
実験では測定でなかった hk0系列逆格子点の
磁気形状因子を測定する。 



(3) Ⅹ線磁気回折のＬＳ分離特性を利用し、
軌道磁気形状因子L(hk0)とスピン磁気形状
因子S(hk0)を分離して測定する。初めて実測
される軌道磁気形状因子とスピン磁気形状
因子の、逆格子空間における振る舞いを先ず
調べる。次に、それらの和をとり（X(hk0) = 
L(hk0) + S(hk0)）、hk0 逆格子点系列の全
磁気形状因子を導出する。Ⅹ線磁気回折によ
り得られるX(hk0)と、偏極中性子回折により
得られているN(0kl)を比較し、定性的な議論
を行なう。さらに、X(hk0)とN(0kl)を組み
合わせた全データへ最大エントロピー解析
法を適用し、実空間における３次元磁気モー
メント密度分布の導出を試みる。各原子サイ
トに観測される磁気モーメント密度分布図
を基に磁性を議論する。 
 
４．研究成果 
(1) 本研究のⅩ線磁気回折実験により、計
１５点の hk0系列逆格子点において軌道磁気
形状因子L(hk0)、および、スピン磁気形状因
子S(hk0)を得た。それらを、それぞれ、図１
および図２に示す。これらは初めて分離測定
された CeRh3B2 の軌道およびスピン磁気形状
因子である。これらの図において、軌道磁気
形状因子の値が正、スピン磁気形状因子の値
が負であることから、磁気モーメントの主成
分が軌道モーメントであること、ならびに、
スピンモーメントは軌道モーメントに対し
逆向きであること、が直接実証された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
(2) 図１と図２の実線は Ce-4f 電子の双極
子近似理論原子モデルに基づく計算曲線で

ある。実測値と理論計算曲線の比較により、
軌道磁気形状因子は Ce-4f原子モデルで良く
再現されるが、スピン磁気形状因子は再現さ
れないことがわかった。さらに図１では、実
測値と理論計算曲線との比較から軌道モー
メントの値が 1.3Bと評価された。この値は、
磁気コンプトン散乱実験ならびに磁化測定
による推定値 1.25B と非常に近い値であっ
た。磁気形状因子の軌道モーメント成分とス
ピンモーメント成分が異なる振る舞いをす
ることは本研究で初めて得られた知見であ
る。 
(3) Ⅹ線磁気回折実験によって得られた、
hk0 系列逆格子点における軌道磁気形状因子
L(hk0)とスピン磁気形状因子S(hk0)の和
X(hk0) (=L(hk0)+ S(hk0)）を導出し、そ
れを図３に黒丸（●）で示す。図３の白抜丸
（○）は、偏極中性子回折実験によって得ら
れた 0kl 系列逆格子点の磁気形状因子
N(0kl)である。図３で、X(hk0)とN(0kl)は
異なる振る舞いをしていることがわかる。す
なわち、X(hk0)の方がN(0kl)に比べ、横軸
sin/に対しはやく減衰している。X(hk0)
の実空間へのフーリエ変換は磁気モーメン
ト密度分布の c軸に垂直な面（ab 面）への２
次元投影を表し、また、N(0kl)の実空間への
フーリエ変換は磁気モーメント密度分布の a
軸に垂直な面への２次元投影を表すことに
る。このことから、X(hk0)とN(0kl)の異な
る振る舞いは、実空間における磁気モーメン
ト密度分布に結晶方位異方性があること、を
示唆するものである。この結果は、放射Ⅹ線
磁気回折と偏極中性子回折が、それぞれ互い
に、実験手法として相補的であることを表わ
してる。 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
(4) 本研究のⅩ線磁気回折実験による hk0
系列の磁気形状因子X(hk0)と、偏極中性子回
折実験により得られていた 0kl系列の磁気形
状因子N(0kl)を組み合わせた全データ（図３
に示されている黒丸と白抜丸）に対し、最大
エントロピー解析法（Maximum Entropy 
Method: MEM）を適用した。MEM は、有限個の
逆格子点の回折データから、実空間における
密度分布を推定する解析手法である。従来は、
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フーリエ合成法が用いられてきたが、必然的
に有限個のデータを対象とするため、打ち切
り効果等の不正確さの混入が不可避であっ
た。MEM はこれを補う解析手法として近年盛
んに用いられるようになった。MEM 解析結果
を図４に示す。図４の白線で示される平行六
面体は CeRh3B2 の単位胞を表し、その八つの
角に Ce 原子が配置されている。図４で、Ce
サイトに臼上の磁気モーメント密度分布が
観測されている。これは主として 4f 電子の
分布を反映していると見られる。図４は、本
研究により初めて観測された硬磁性体
CeRh3B2 の３次元磁気モーメント密度分布で
ある。 
 

 
         図４ 
 
(5) 以上を纏める。先ず、①本研究におい
て、楕円偏光放射光Ⅹ線を用い強磁性体を対
象とするⅩ線磁気回折実験システムを高エ
ネルギー加速器研究機構・フォトンファクト
リーの BL3C にて確立し、硬磁性体希土類化
合物 CeRh3B2 へ適用した。②本実験手法のＬ
Ｓ分離特性を利用して、磁気形状因子の軌道
モーメント成分（軌道磁気形状因子）とスピ
ンモーメント成分（スピン磁気形状因子）を
分離して測定することに成功した。③実測値
を双極子近似理論原子モデルの計算曲線と
比較したところ、実測の軌道磁気形状因子は
理論計算曲線で再現されたが、実測のスピン
磁気形状因子は理論計算曲線とは異なって
いることが判った。これは本研究にて初めて
明らかにされたことである。④実測の軌道磁
気形状因子とスピン磁気形状因子の和をと
り、本Ⅹ線磁気回折実験による hk0 系列の全
磁気形状因子X(hk0)を得て、それを偏極中性
子回折実験による 0kl 系列の磁気形状因子
N(0kl)を比較したところ、異なる振る舞いを
していることがわかった。これは、定性的に
は、実空間における磁気モーメントに結晶方
位異方性があることを示唆するものであっ
た。⑤X(hk0)とN(0kl)を組み合わせた全デ
ータに対し、最大エントロピー解析法を適用
し、実空間における３次元磁気モーメント密
度分布を得ることにし成功し、Ce サイトに
4f 電子に由来すると思われる磁気モーメン

ト密度分布を観測することに初めて成功し
た。⑥以上の結果は世界で初めて得られた成
果である。硬磁性体の磁性を担う特定の電子
に関わる３次元密度分布を、実空間において
直接観測する手法を開発し、さらに、実際に
CeRh3B2に適用して成果を得たことは、今後の
磁気モーメント密度、電子密度分布研究の幅
を広げることに寄与することが期待される。 
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Massachusetts, USA). 

④Masahisa Ito (Invited), Observation of 

spin densities by the X-ray magnetic 

diffraction, XXI Congress and General 

Assembly of the International Union of 

Crystallography (IUCr2008), 2008.8.29,  

大阪国際会議場 (大阪府). 
 
６．研究組織 
(1)研究代表者 
 伊藤 正久（ITO MASAHISA） 

群馬大学・大学院工学研究科・教授 

 研究者番号：９０１２４３６２ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 


