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研究成果の概要（和文）： 

 本研究の目的は、J-PARC の物質生命科学実験施設(MLF)に建設中のパルス中性子を用
いた単結晶回折装置（装置名：SENJU）で高精度磁気構造解析を行い、磁気モーメント
分布を可視化することにより d 電子軌道を可視化出来るかを調べることである。2011 年 3
月 11 の地震のため、J-PARC の装置立ち上げは 1 年以上遅れたが、SENJU を実験可能な
レベルまで立ち上げ、本研究目的に必要な高い Q 領域まで測定できることを実証した。こ
の値は、原子炉の中性子を用いた回折実験では到達できない Q の領域である。また、放射
光を用いた超精密構造解析でどこまで d 軌道が見えるかにも挑戦した。その結果、Ti の d
軌道の可視化に成功した。 
 

研究成果の概要（英文）： 
   The purpose of the present study is to do a feasibility study of the imaging of a 
d-electron orbit by using J-PARC high-energy neutron and Synchrotron radiation of 
Photon Factory at KEK. In order to do experiment, we had reconstructed SENJU at 
J-PARC and tested the machine using standard samples after the large earthquake at 
March 11, 2011. The result is satisfactory and we found the accessible Q-value is 
greatly extended compared with the reactor-based experiment. We have developed a 
new methodology for X-ray diffraction experiments and performed the measurement of 
YTiO3 at Photon Factory synchrotron radiation. As a result, we could successfully 
obtained a d-electron image around Ti atom. 
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１．研究開始当初の背景 

(1) X 線や中性子を使用した結晶構造解析は、
電子密度分布や核密度分布を与えることは
よく知られており、様々な分野で応用されて
いる。一方、磁気秩序はスピンを担っている
電子がその起源であるが、中性子磁気構造解
析により磁気モーメント密度分布を精密に
計測することが出来れば、その電子の空間分

布、ひいては電子軌道を見ることが出来る。
この方法の重要なことは、スピンを担う電子
のみを見ていて内核の電子は全く見ないこ
とである。原子炉の中性子では sinθ/λ=Q/2

が 0.6 までしか測定できないことが問題であ
ることはそれまでの研究で判明していたが、
もし sinθ/λが 2.0 まで測定出来るのなら、
分解能の関係から明確な軌道分布を得るこ
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とが可能であろうと予測されていた。
J-PARC に建設が進んでいた新しい単結晶回
折装置 SENJU が立ち上がれば、このような
大きな Q の領域まで測定可能であろうと期
待されていた。 

 

(2) 放射光を使用した超精密構造解析を実
施して、内核電子を正しく差し引けば d 電子
が見える可能性が有る。昔から多くの研究が
あるが、必ずしもうまくいっていなかったの
は多重反射の寄与が邪魔をして精度が足り
ないためである。この点を改善するための測
定方法を開発すれば、d 電子の可視化が可能
になると期待されていたが、実際に実施した
例はなかった。 

 

２．研究の目的 

(1)J-PARC の物質生命科学実験施設(MLF)

に建設中のパルス中性子を用いた単結晶回
折装置を立ち上げて高精度磁気構造解析を
行い、磁気モーメント分布を可視化すること
により電子の軌道分布を研究する。 

 

(2)高エネルギー加速器研究機構共同研究の
放射光施設フォトンファクトリー(PF)で多
重反射を回避して高精度に反射強度を測定
するプログラムを導入して整備し、さらにヘ
リウム吹きつけ法による低温装置を導入し
て、d 電子を差フーリエ法で可視化できる可
能性を調べる。 

 

３．研究の方法 

 最初は平成 23 年度に稼働する予定であ
った J-PARC の単結晶回折装置 SENJU を使用
して、平成 24 年度に磁気構造解析を高い Q
まで行い、磁気モーメント分布を高分解能で
求める予定であった。これは、平成 23 年 3
月の地震で出来上がった装置が大きな被害
を被ったので、一年遅れることになった。一
方、放射光施設 PF は地震後の復帰が早かっ
たので、実際の測定は放射光を用いた研究方
法に重点を置いた。 
 
(1) 平成 23年度に SENJUを再建築して、平
成 24 年度に評価実験をおこなった。いくつ
かの標準試料で結晶構造解析が実際に可能
になるように装置を調整し、ルビーの標準試
料でどの程度大きな Q領域まで測定可能かを
調べた。また、標準試料の MnF2で磁気反射強
度の測定と磁気反射がどの程度大きな Qまで
測定可能かも調べた。高エネルギー中性子が
使用できるパルス中性子により、大きな Q 領
域までの測定方法を進展させようというも
のである。 

 
(2) 放射光 PFの BL14Aを用いて多重反射回
避プログラムのテストを実施し、今まで中性

子偏極回折実験と放射光吸収端での回折実
験の実績がある YTiO3 で測定を行った。この
方法は、磁気秩序がなくても測定可能という
特徴があるが、大きな量から大きな量を差し
引くので、高精度の測定と多重反射による系
統誤差の除去が開発要素となる。 

 
４．研究成果 
(1)J-PARC の SENJU 立ち上げ開始は地震の影
響で一年以上遅れて平成 24年 10月にコミッ
ショニングが終了した。我々は装置立ち上げ
グループとして参画し調整まで終了した。装
置の建設と概要に関しては国際会議での発
表に基づくプロシーディングスが刊行され
た[発表雑誌論文の 1]。テスト実験として、
標準試料の構造解析までは成功したが、今回
の研究目的とする中性子磁気構造解析によ
る本実験を行うところまでは至っていない。
ただし、これまでの評価実験の結果は、十分
に大きな単結晶を用意すれば本研究の目的
は達成できる性能に徐々に近づきつつある
ことが証明されている。例えば、S=5/2 の MnF2

の比較的小さな結晶(2x2x2mm3)で 200kW 運転
時でも磁気反射は大きな Q まで見えている
(図 1で sinθ/λ=1.3に磁気反射が見える)。
S=1/2 の Cu 系の磁気反射でも、J-PARC の最
終パワーである 1MW運転時に大きな結晶を使
えば、大きな Qまでの測定が期待できる段階
である。このことは、フーリエ変換してスピ
ン密度を求めたときの分解能が、これまでの
測定と比べて格段に向上するであろうと予
測できる。従って、方法論開発としてはかな
りの進歩が見られた。これらの結果は各種学
会にて口頭発表した。 

 
 
(2)放射光施設のフォトンファクトリー
BL14A を使用して、X 線回折で YTiO3の軌道の
観察に成功した。高精度の測定により、Tiの
d 軌道の電子を差フーリエ法で可視化する
ことに成功した。結果は予想外によく見えて
おり、Tiの dxz,dyz 軌道の電子が予想通りの
位置 に観測されている。この結果は日本物
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図 1 MnF2の磁気反射(学会発表 1の鬼柳

等より) 

 



理学会において発表しており(図 2)、平成 25
年度に国際会議での発表とそのプロシーデ
ィングスとして公表する予定である。 
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