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研究成果の概要（和文）：本研究では、磁場で誘起される量子相転移の研究のために、超低還元温度における強磁場中
性子回折、X線分光・回折実験を実現し、磁性体、誘電体、錯体、超伝導体などへ展開した。この結果、磁場誘起量子
相について、これまでの手法では得られなかった直接的な秩序変数や電子状態の観測が可能になり、未解明に残された
様々な問題に解決がもたらされた。さらに、自由電子レーザーを利用し、電子相転移を捉えるなど、新しいパラダイム
へシフトを導き、分光、テラヘルツ科学さらには基礎物理分野にも波及効果をもたらした。これらの結果は、我々が先
導する強磁場量子ビーム科学分野の優位性の確保と物質科学の発展に大きく貢献するものである。

研究成果の概要（英文）：We have developed neutron and X-ray techniques in pulsed magnetic fields and have 
succeeded in combined them with ultra-low reduced temperature. The direct observation of order parameters 
and the electronic states by neutron and X-ray enables us to solve important long-time remaining problems 
such as the high field phases in U-intermetallics, valence state transition in Eu-ternary compounds, spin 
nematic phase in quantum spin chain and re-entrant transitions in multiferroics. We have also opened new 
paradigm such as X-ray free electron laser experiments in pulsed high magnetic fields, which uncovered 
the new three dimensional charge density wave in high-Tc superconductors. Our concept is now spreading 
over other areas such as spectroscopy, THz-ESR and particle physics. The present research has made our 
leading status in the area of high magnetic field quantum beam science more solid and has contributed 
much for the development in this and related areas.

研究分野： 物理学、磁性
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１．研究開始当初の背景 
 絶対零度近傍の超低温において、磁場や圧
力で誘起される量子相転移は、本質的に量子
揺らぎが相転移を支配するという点で、物性
科学の焦点である。量子臨界相では、通常の
秩序状態が抑制され、これに代わって特異な
秩序状態が現れる。しかしながら、これまで
は、多くの場合マクロ測定により秩序変数を
間接的に議論するのみであった。我々は、約
10年前から世界に先駆けて、X線回折、中性
子回折およびX線分光(吸収･磁気円二色性)
を、パルス超強磁場下で実現し、相転移の秩
序変数とその背後にある電子状態を直接捉
えるというブレークスルーを次々と実現し
てきた。本課題の開始当時は、これらの達成
を発展させ、絶対零度付近で起きる量子臨界
状態に迫るために、超低温環境を導入し、熱
揺らぎを抑制した超低還元温度(温度を磁場
のエネルギーで割った相対温度)環境下で、
中性子･X線分光を実現することが求められ
ていた。 
 
２. 研究の目的 
 本研究の目的は、超強磁場中性子回折と X
線分光に超低温環境を導入し、熱揺らぎを押
さえた超低還元温度下で現れる磁場誘起量
子相の振る舞いを明らかにする事である。そ
のために、 (1)これまでの実験系に抜本的な
改良を加えて、超低温環境を導入する、(2)
スピン液晶状態等の低次元量子系で現れる
特異な量子状態を明らかにする、(3)遍歴-局
在相関電子系の量子臨界状態を解明し、電荷
揺らぎの関わる新しい量子相転移を探求す
る、の３つの課題の達成を目指して来た。 
 さらに、大局的な視点から、本研究の成功
を通して、我が国が優位性と独創性を有する
超強磁場量子ビーム科学という新融合分野
形成を戦略的に推進し、世界的な認知度と優
位性を高め、確立することが、中心的目標で
あった。 
 

 ３．研究の方法 
 我々が本研究で用いた方法は以下の通り
である。 
(1) 原子炉中性子を用いた時分割法による高

精度強磁場中性子回折。 
(2) パルス中性子とパルス強磁場を組み合わ

せた波数分解型強磁場中性子回折。 
(3) 高性能時分割検出器を用いた高精度放射

光利用強磁場 X線回折。 
(4) X 線自由電子レーザーによる極短パルス

X 線とパルス磁場を組み合わせた、超高
感度強磁場 X線回折。 

(5) 軟 X 線により、磁性元素の価数等の電子
状態を直接的に検出する X線吸収分光。 

(6) 軟 X 線により、磁性をもつ軌道を直接観
測する強磁場 X線二色分光。 

(7) パルス強磁場実験を国内外で場所を選ば
ずに容易に行える持ち運び型のパルス強
磁場発生装置。 

(8) 中性子・X線実験と相補的な磁化、ESR 等
の物質評価手法。 

 
４．研究成果 
(1)URu2Si2の強磁場相の磁気構造の決定 
 “隠れた秩序”を示す URu2Si2 において、
30-40 テスラの超強磁場領域に現れる磁場誘
起量子相転移の起源は、30年以上に渡る膨大
な研究にも関わらず未解明に残されており、
強相関電子系の最も重要な課題の１つであ
る。この相転移の起源を解明するためには、
磁気構造を直接決定出来る中性子回折が必
須であるが、我々以外に 30 テスラを越える
領域で中性子回折を行えるグループはなく、
本研究で、初めて磁気構造の決定に成功し、
長年の謎に解答を与えた。 
  Ru を Rh で 4 %置換した系では、磁気相図
が単純になり、II 相と呼ばれる相が広い磁場
温度領域で安定になる。この系について中性
子回折を行ったところ、磁気構造が図 1に示
すようなc面内３倍周期のフェリ磁性構造で
ある事を確定した。中性子非弾性散乱の分散
関係において、最もエネルギーの低い点は非
整合でその波数は〜0.6(1.4)であり、今回の
結果は、強磁場中でこの非整合モードが凝縮
すると、波数 2/3 の整合な磁気秩序が生じる
事を示す。これは、URu2Si2の磁気分散と強磁
場の磁気構造に直接的な関係があることを
初めて明らかにした重要な結果である。 
 次に、0%について測定したところ、上記と
は異なり、非整合波数〜0.6 の磁気秩序を示
し、基本磁気波数は、II 相を含めた 3つの相
で共通である事が確定した。この波数と電子
構造との関係を見ると、Σ点の波数に対応し
ている。さらに、Rh2%における実験により整
合磁気秩序がないことがわかった。これらの、
結果を総合すると、この物質の磁気秩序は、
電子構造の対称性を反映した非整合波数〜
0.6 の磁気相関の凝縮によるもので、Rh ドー
プにより整合波数にロックし、イジング的な
磁気構造に移行することが確定した。これは、
この系の磁場誘起相転移がU系における遍歴
と局在の二重性に起因することを示す。 

 
図 1 中性子回折で決定された強磁場相の磁
気構造。 



(2)価数揺動 Eu 化合物の磁場誘起価数転移 
  Eu, Yb, Ce 等を含む金属間化合物において
は、f 電子と伝導電子の強い混成により、価
数揺動状態が出現する。この状態に強い磁場
を加えると局在磁性の復活を伴う価数転移
が生じる。同様の転移は温度誘起でも生じる
が、熱ゆらぎによって、量子的な混成がぼや
けるため、低温極限で転移を誘起できる強磁
場実験が求められてきた。我々は、本研究に
おいて、従来の放射光実験では困難であった
超低還元温度 0.35 を達成し、これを 4f 軌道
の価数と磁気偏極を直接観測できる軟X線吸
収分光および磁気円二色性分光と組み合わ
せることに成功した。これを TrCr2Si2型の Eu
化合物の磁場誘起価数転移に応用し、図２に
示すように、バルク磁化、価数、価数毎の磁
化の３つの相関を定量的に明らかした。 

 
図 2 強磁場 X 線分光実験で決定した
Eu(RhIr)2Si2 の XMCD による磁化とバルク
磁化、価数の磁場変化の関係。2 つの磁化に
ずれが見られる。 
 
 得られた結果から、価数とバルク磁化の対
応が極めて良い一方で、価数毎の磁化と価数
の対応には、物質に依存する一定のずれが生
じることがわかった。これは、表面における
強い反強磁性的な磁気相互作用等の特異な
状態の存在を強く示唆する。 
 今回の一連の実験結果に基づき、研究協力
者の小谷らは、価数転移の前後における混成
パラメータの定量化およびスピン軌道総和
則を用いた解析法を確立した。このように、
本研究は、磁場誘起価数転移に対する標準的
な理論解析方法の整備に繋がり、波及効果も
大きい。 
 さらに、Ce 系における磁場誘起メタマグ転
移における価数変化の有無や、稀釈した金属
Ce の“体積崩壊” 現象の研究も行い、価数
揺動状態系の磁場誘起転移の研究に大きく
貢献した。 
 
(3)Y系高温超伝導体の3次元電荷秩序の発見 
 電子の局在と遍歴の二重性は、電子間の強
い相関により支配される。高温超伝導体にお

いては、最適ドープからずれたところで、電
荷が局在した電荷密度波が現れ、超伝導相に
入ると抑制される一方、磁場で超伝導を弱め
ると電荷密度波が強くなることが報告され
てきた。電気抵抗が消失する意味で、究極の
遍歴状態とも言える超伝導状態と電荷が強
い相関のために局在する電荷密度波が同時
に現れることに、多大な興味が寄せられてい
る。 
 しかしながら、従来の定常磁場下における X
線回折では、超伝導が消失する上部臨界磁場
には遠く及ばなかった。また、電荷密度波に
起因する超格子反射が極めて弱いため、従来
の放射光利用のパルス磁場X線回折では困難
であった。 
 

図 3 自由電子レーザーを用いたシングルシ
ョット強磁場 X 線回折のタイムチャートと
得られた 3次元電荷密度波の回折像。 
 
 我々は、超伝導体にダメージや熱を与えな
い数十 fs の超短時間幅かつ超高輝度のパル
ス X線である X線自由電子レーザーと独自開
発した超小型のパルス磁場コイルとを組み
合わせて、図 3に示すように、世界で初めて
のパルスX線パルス強磁場シングルショット
X 線回折に成功した。その結果、Y 系高温超
伝導体において、従来の低磁場実験で観測さ
れていた 2 次元的な電荷密度波が 20 テスラ
以上の強磁場下で抑制される一方、c 軸方向
の周期が単位格子の周期と一致する3次元電
荷密度波が支配的になることを見出した。こ
の新しい波数の電荷密度波は、Y 系の格子の
面内異方性を反映して異方的であることも
明らかになり、これまでの電荷密度波に関す
る理論的な枠組みの変更を迫る結果となっ
ている。 
 今回の結果は、電荷の局在によるごく僅か
な格子の歪みを超強磁場X線回折で決定する



という新しい手法を確立した。これは、低次
元導体をはじめとした多様な物質において、
磁場誘起電子相転移に伴う電子構造の対称
性の変化を、構造により直接観測可能になっ
たことを意味し、大きなインパクトと波及効
果をもつ結果である。特に、シングルショッ
トで高精度の測定が可能になったことは、今
まで定常磁場に比べてデータの精度で劣る
方法と考えられてきたパルス強磁場が、今後
は、強度と精度を兼ね備えた主力の手法とな
ることを示しており、強磁場 X線回折実験に
おけるパラダイムシフトをもたらす画期的
な成果である。 
 
(4)S=1/2 鎖物質におけるスピン液晶状態 
 スピン液晶状態は、磁性体におけるエキゾ
チックな状態として興味を集めているが、こ
れまで、適切なモデル物質が確立していなか
った。我々は、S=1/2 の V イオンからなるβ
-TeVO4が、良いジグザグ強磁性鎖のモデル物
質であり、フラストレートした弱い鎖間相互
作用と外部磁場のバランスで様々な磁気相
が現れることを見出した。中性子回折で見出
された螺旋構造とスピン密度波構造は、系の
磁気パラメータがスピン液晶状態をもつ領
域にあることを示しており、実際に、強磁場
領域に磁場の方向に依存した磁化の飛びを
伴う、スピン液晶相への転移があることを見
出した。 
 これらの理論的に予想されている磁気相の
他に、12.7 nm という非常に小さな周期のス
トライプ構造が生じていることを見いだし
た。この短い周期は、長距離相互作用で生じ
る磁区構造や高温超伝導体のストライプ構
造とは本質的に異なる起源のものであり、新
しいタイプのストライプ構造として注目さ
れている。 
 この他に、2 次元ダイマー系 SrCu2(BO3)2 に
おいて、1/8 および 1/4 プラトー領域の強磁
場中性子回折を行い、単純な a軸変調を有す
る磁気秩序が現れないという結果を得た。さ
らに、磁化プラトーを有するダイヤモンド鎖
物質の1/3磁化プラトーにおける中性子回折
を実施し、フラストレーションによる局在化
が現れる Co 化合物の特異な強磁場状態の研
究を展開した。 
 
(5)マルチフェロ物質の磁場誘起整合−非整
合転移の中性子回折 
  複数の磁気相互作用と異方性の間の競合
により、スピンの方向が空間的に変調してい
るノンコリニアな状態を示す磁性体は、しば
しばマルチフェロ現象を示す。これらに強磁
場を加えると、相互作用や異方性のバランス
が変わり、磁気整合相と非整合相が複雑に入
り組んだ多様な磁気相図が得られる。このよ
うな磁気相図における磁気波数の変化を決
定する事は、磁気相互作用、異方性、スピン
格子結合の強さなどはもとよりマルチフェ
ロ現象の機構を明らかにするのに必要不可

欠である。 
  図 4は、代表的物質 TbMnO３の強磁場中性子
回折結果の一例を示す。この系では、Tb と
Mn の 2つの磁気モーメントの寄与や、強磁場
相での相転移の起源が未解明であったが、今
回の実験から、強磁場の相転移はスピンの方
向変化を伴う転移で波数の変化は少ないこ
とが決定出来た。 
  

 
図 4 TbMnO３の 2次元強磁場中性子回折像とパ
ルス磁場波形。磁場の時間制御により、それ
ぞれの波数に対応する磁場を走査して、磁気
構造の磁場変化から相図を決定する。 
 
 このほかマルチフェロ物質においては、以
下の成果が得られた。 
①MnWO4 のダブルリエントラント磁気転移に
おける磁気波数は、強磁場相と低磁場相で変
わらず、また、強磁場相で、整合磁気秩序を
もつ強誘電状態があることを明らかにし、こ
の系の磁気相図の平均場理論による解析と
合わせて、磁気相図の全貌を明らかにした。  
②LiNiPO4において、複数の磁化プラトーを含
むリエントラント型の強誘電相を見出し、42
テスラの強磁場まで、磁気構造を決定した。
この磁場は、中性子回折における強磁場の最
高記録である。 
③電子型強誘電体 LuFe2O4 の価数別の磁気偏
極を強磁場まで測定し、価数の異なる磁気モ
ーメントがフェリ磁性を構成し、磁気相互作
用が電荷秩序によりもたらされる事を示し、
この物質の電荷−磁気相関を直接的に実証し
た。 
 
(6)移動型パルス強磁場装置の普及 
 上記の研究成果の結果、我々が打ち出した
移動型パルス強磁場装置のコンセプトは、今
や世界中の量子ビーム施設で標準的なもの
と見なされるまでに成長した。実際に、アメ
リカの Advanced Photon Source, Spallation 
Neutron Source, Linac Coherent Light 
Source, Rice University, イ ギ リ ス の
ISIS-Rutherford Laboratory, Manchester 
University、フランスの Institute for Laue 
Langevin、などでは、我々の協力によりパル
ス磁場装置が運用・導入され、スイスの Swiss 



Light Source でも近々導入予定である。この
中で、Rice 大学と Manchester 大学では、量
子ビームではなく、分光やテラヘルツ ESR 実
験への応用が展開され、東北大の研究成果物
移転制度を通して、我々の設計・製造した装
置が販売され、その総額は 1000 万円を越え
ている。この他に、ハンブルグの European 
XFEL でも計画がなされ、ILL には、フランス
国立強磁場研究所が専門のビームラインを
建設予定であるが、研究開始時点でも世界を
リードしていた我々の強磁場装置ネットワ
ークは、本研究を通してさらにその先導性と
優位性を高めることが出来た。さらに、最近
ではアクシオンの探索や真空の二色性の実
証などの基礎物理学の実験にも我々の研究
の成果が応用されるようになっており、物性
科学の枠を越えた発展が期待されている。 
 
(7)まとめ 
 本研究を通して、超低還元温度における強
磁場中性子回折、X 線分光・回折実験が可能
になり、磁性体、誘電体、錯体、超伝導体な
どへの研究が展開され、磁場誘起量子相につ
いて、これまでの手法では得られなかった直
接的な秩序変数や電子状態の観測が可能に
なった。これにより、これまで長年未解明に
残された様々な問題に解決がもたらされた。
さらには、自由電子レーザーを利用した実験
のように、新しいパラダイムへのシフトを導
き、量子ビームだけでなく、分光、テラヘル
ツESRさらには基礎物理分野にも大きな波及
効果をもたらした。これらの結果は、日本が、
今後もこの分野の先導性と優位性を確保し、
ひいては物質科学における地位を維持発展
させることに大きく貢献するものである。 
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