
国立研究開発法人日本原子力研究開発機構・原子力科学研究部門　物質科学研究センター・研究主幹

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

８２１１０

基盤研究(C)（一般）

2017～2014

Ｊ－ＰＡＲＣとＪＲＲ－３の相補利用による高圧機能物性研究の展開

Development of the research on functional properties of strongly correlated 
electron systems under high pressure by complementary use of J-PARC and JRR-3.

８０３５４９００研究者番号：

長壁　豊隆（OSAKABE, Toyotaka）

研究期間：

２６３９０１１６

平成 年 月 日現在３０   ６   ８

円     3,900,000

研究成果の概要（和文）：我々は、JRR-3用のハイブリッドアンビル高圧技術を基にして、J-PARC MLFのBl18に
設置された特殊環境微小単結晶中性子構造解析装置SENJU用の高圧力発生技術の開発を行った。この技術を用い
て、Mn系マルチフェロ物質TbMn2O5について、4GPaまでの中性子回折実験に成功した。その結果、JRR-3での実験
で明らかにされていた大気圧下の格子不整合磁気構造が消失し、高圧下で複数の格子整合構造が現れることが明
らかになった。高圧下で見られる低温度領域の電気分極の増大は、この格子整合構造の出現と相関があると考え
られる。

研究成果の概要（英文）：We developed high-pressure techniques for the extreme environment 
single-crystal neutron diffractometer, SENJU installed at BL18 in the MLF of J-PARC based on the 
hybrid-anvil high-pressure technique for JRR-3. By using these techniques, we succeeded in the 
neutron diffraction experiments on the multiferroic TbMn2O5 up to 4GPa. As a result, it was revealed
 that the incomensulate magnetic structures observed under ambient pressure, which had clarified by 
the experiments at JRR-3, disappeared and some comensulate magnetic structures appeared under high 
pressure. The increase of the electrical polarization in the low temperature region observed under 
high pressure is considered to be correlated with the comensulate magnetic structures.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景	

	 高圧力誘起の新物質相やその機能物性を研

究する上で、圧力-温度相図の全容を解明する

ことが何より重要であるが、高圧下中性子回

折実験はこれを直接調べることができる。特

に、相境界の決定や未知相の探索には、温度

や圧力を変化させて特定の逆格子点強度の変

化を詳細に測定する事が必須となる。この場

合、時間平均中性子強度が高い原子炉(定常中

性子源)に設置された角度分散型装置の使用

が不可欠となる。一方、パルス中性子源に設

置されたTOF法回折装置は、広い逆格子空間を

一挙にスキャンして精密な構造解析を可能に

するため、相図中の構造を明らかにする上で

高い威力を発揮する。このような定常炉とパ

ルスの双方の中性子源の特徴を最大限に生か

した、同一の高圧環境下での相補的な中性子

回折実験は重要な研究手段となる。しかしな

がら、中性子散乱実験に十分なサイズの試料

に超高圧力を発生させる技術的困難さに起因

し、このような実験研究はこれまで殆ど行わ

れていない。	

	

２．研究の目的	

本研究では、従来のピストンシリンダ式高圧

セルの発生圧力限界である 3GPa 以上で、2つ

の中性子源において同一の高圧環境下で中性

子回折実験を行うために不可欠な技術を開発

することを主要な目標とした。さらに、この

技術を強相関電子系化合物に応用して、高圧

力が誘起する未知の物質相の探索や、その物

性の解明を目指した。本研究によって、「２つ

の中性子源を相補的に用いる事で、高圧力が

誘起する機能物性を探索、解明する」という

新しい物質研究の手法を確立することを目的

とした。	
	
３．研究の方法	
	 以下の 2点について研究を計画、実施した。	

(1)パルス中性子源用アンビル式高圧力発生

技術の開発	

主に、J-PARCのパルス中性子源に設置された

特殊環境微小単結晶中性子構造解析装置

SENJU(BL18)において、ピストンシリンダ型圧

力発生装置の限界である 3GPa 以上、及び 1K

程度までの低温下で単結晶中性子回折実験を

可能にする技術を開発する。この開発には、

報告者が定常中性子源 JRR-3 の角度分散型装

置用に開発をしてきた対向ハイブリッドアン

ビル式高圧技術を応用する。	

(2)２つの中性子源を相補的に用いた強相関

電子系化合物の圧力誘起秩序相の解明 

	 高圧下の相補利用研究の具体的な適用例と

して、当初、正方晶層状化合物 HoB2C2 および

三角格子半強磁性体 CuFeO2 とした。しかし、

平成 27 年度に水銀ターゲットのトラブルで

ほぼ 1年間	 J-PARC	 MLF の運転が停止し、ま

た、本研究期間中に JRR-3 の再稼動がないこ

とも明らにされたため、研究計画の一部を変

更した。具体的には、MLF 運転停止の影響によ

るビームタイムの制約から、SENJU において

は、低温高圧下で磁気反射を観測するテスト

測定を兼ね、比較的シグナル強度が強いMn系

マルチフェロイック物質 TbMn2O5について、開

発した高圧技術を応用して圧力誘起新規秩序

相の探索を実施した。	

	

４．研究成果	

(1)パルス中性子源用アンビル式高圧力発生

技術の開発	

JRR-3 用ハイブリッドアンビル式高圧セル

の設計を基にして SENJU 用に開発した高圧セ



ルを図 1(a)〜(c)に示す。セルの材質は、主に

ベリリウム銅で、加圧ネジが SUS304 である。

セル外形は、高さ 77mm(上面から試料までが

50mm)、直径 45mm の円筒形であり、SENJU の検

出器配置を考慮して、水平面内に対向した開

口角 135∘の窓が 2 箇所設けてある。ハイブリ

ッドアンビルでは、上側に超硬 WCを使用して

おり、アンビル先端加圧面(キュレット)の中

央に窪みを設けている。中性子ビームの吸収

を避けるため、金属ガスケットとしては軟質

なアルミニウム合金(JIS	 A2017)を使用する

が、この窪みによって、加圧下でのガスケッ

ト試料室の変形を抑制している。また、WCア

ンビルの材質としては、中性子照射による放

射化を防ぐため、Coバインダーを含まないも

の(シルバーロイ製 Q2材)を選択した。下側ア

ンビルには単結晶サファイアを使用している。

キュレット面の直径は測定できる試料サイズ

に直結するが、JRR-3では 2.7mm としている。

本研究に先立つテスト測定の結果、特定の逆

格子点のピーク強度は、JRR-3炉室内の高強度

角度分散型装置に対して SENJU では数 100 分

の 1程度となる。１つの温度、圧力あたり10

〜20時間という現実的な測定時間で必要十分

な S/N 比を得るためには、JRR-3 の試料サイ

ズに対して数倍(0.5mm3)程度の試料が必要に

なる。これを満たすため、本研究では、SENJU

用にキュレット直径 3.5mm のアンビルを採用

した。図 2 に、直径 3.5mm キュレット及び参

考として JRR-3 で標準の直径 2.7mm キュレッ

トのハイブリッドアンビルの加圧試験の結果

を示す。試験には、グリセリン圧力媒体を用

いている。図 2 上パネルは荷重に対するガス

ケット試料室の直径を、下パネルは荷重に対

する発生圧力を示している。直径 3.5mm キュ

レットについて、2.5 トンの荷重で 3.1GPa の

圧力発生に成功し、3GPa 以上という初期の目

標を達成した。本高圧セルの許容最大荷重は、

最も弱い SUS304 製加圧ネジ山の剪断強さか

ら決まり、安全係数を 2 とした時に約 5.6 ト

ンとなっている。(Cu-Be 製加圧ネジを使用す

る場合は、上部クランプボルトネジ山で決ま

る 25 トンが最大荷重となる。)図 2 下パネル

の右斜線は、この最大荷重を示している。試

料室の広がりや加圧曲線の様子から、圧力発

生効率が大きく低下しなければ、許容最大荷

重以下で 4〜5GPa 程度の圧力発生は可能であ

ると予想される。但し、同じ荷重に対して加

圧面積比で考えると、3.5mmキュレットの効率

は 2.7mm に対して 75％程度となっている。WC

アンビルの窪み形状やガスケットの初期厚さ

の最適化を進めることで、効率をさらに上げ

ることが可能と考えている。	

(2)２つの中性子源を相補的に用いた強相関

電子系化合物の圧力誘起秩序相の解明	

本研究で対象としたMn系マルチフェロイッ

ク物質TbMn2O5は、高温側の磁気交換歪み機構

図1(a)	SENJU 用ハブリッドアンビル式高圧セル	

				(b)	ハブリッドアンビル式高圧セル組立図			

				(c)	試料周辺部分の拡大図。括弧内は、キュレット	

								直径 2.7mm の場合。	

図 2	加圧試験結果。図中上パネルは、ガスケット試料

室直径。下パネルは、荷重に対する発生圧力。	



による電気分極から低温側の螺旋磁気構造起

源の反対称交換相互作用機構による電気分極

へと、温度領域によりその分極メカニズムが

大きく変化する。この分極機構の変化に対応

し、磁気構造がk	=	(1/2,0,1/4)格子整合構造

から、k	=	(1/2+dx,0,1/4+dz)格子不整合構造

へと変化する。これらの磁気構造は、野田等

によるJRR-3での単結晶回折実験および詳細

な磁気構造解析によって明らかにされた。(例

えば、Y.Noda	et	al.,	J.Phys.:Cond.Matt.20,	

434206	 (2008).や	 S.Kobayashi	 et	 al.,J.	

Phys.Soc.Jpn.73,3439(2004).	および、その

参考文献。)	一方、1.5GPaまでの加圧によっ

て、図3の様に低温で電気分極が急増している

ことから、低温側の格子不整合構造が消失し、

(1/2,0,1/4)格子整合構造のみになると予想

された。本研究では、SENJU用に開発した高圧

技術を用いて中性子回折実験を実施し、圧力

誘起磁気秩序相の構造および分極増大メカニ

ズムの解明を目指した。	

SENJUの実験では構造解析を目的とするた

め、微弱な反射を含めた多くの反射を十分な

S/N比で観測する必要がある。高圧セルでは試

料サイズが制限されるため、測定におけるバ

ックグラウンド低減対策が非常に重要となる。

本研究では、ビームが試料のみに入射し、試

料からの散乱だけを検出する様に、先端直径

3mmのBN製ノズル式入射コリメータとBN製セ

ルマスクを製作した	(図4(a))。但し、冷却に

よって試料位置が変動して微小な入射ビーム

が試料から外れてしまうため、新たにSENJUに

導入した、試料のωXYZ軸の駆動が可能な冷凍

機と組み合わせることで、これを補正した(図

4(b))。	

図5に、本研究で開発した高圧技術を用いて

低温高圧力下で磁気反射の観測に成功した例

として、SENJUの2ndフレーム(4.6〜8.8Å)を

使用して測定した、2.7K、４GPaでの[H,0,L]逆

格子ゾーンの強度マップを示す。4GPaにおい

て磁気反射が明瞭に観測されており、この結

果は、MLFにおいて低温高圧力下で磁気反射を

観測した初めての例となった。図6に、本研究

で明らかになったTbMn2O5の圧力相図を示す。	

	

	

図 3	TbMn2O5の電気分極の温度依存性。1GPa 付近で電

気分極の大きな変化が見られる。(C.Cruz	et	al.,	

PRB	76,174106	(2007).)		

 

図 4	(a)S/N 比を改善するために製作した先端 3mmφの

BN 製ノズル式入射コリメータおよび BN 製圧力セルマ

スク。(b)冷却による試料位置の変動を補正するため

のωXYZ 駆動軸を備えた冷凍機。	

図 5	SENJU の 2nd フレームで測定した TbMn2O5の

[H,0,L]ゾーンの回折強度マップ。	



残念ながら現時点では圧力誘起磁気秩序相の

詳細な磁気構造決定には至っていないが、加

圧に従って格子不整合構造(図中ICM相)が消

失し、(1/2,0,1/4)のみではなく、複数の格子

整合構造(図中ICM相)が現れることが明らか

となった。これらの格子整合構造の出現が、

加圧による低温側での電気分極の急増と相関

があると考えている。	

今後の展開として、まずは、SENJUで得られ

た磁気回折強度データについて、群論的解析

手法を取り入れて圧力誘起磁気秩序相の構造

解析を進める。また、平成32年に予定されて

いるJRR-3再稼動後に、高強度角度分散型装置

を用いて圧力誘起磁気秩序相の相境界を決定

し、相図の全容を明らかにする。さらに、本研

究で開発した高圧セルを用いた電気分極測定

技術を開発し、中性子と電気分極の同時ある

いは同一条件測定によって、圧力誘起磁気秩

序相における電気分極や電気磁気交差相関の

検証を計画している。	
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