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研究成果の概要（和文）： 
強相関電子系物質におけるスピン・軌道の複合自由度が低温で示す様々な新奇秩序現象を
研究する上で極めて強力な実験手法である共鳴 X 線回折実験を，最低温度 0.6 K，磁場 8 T
の環境で行うことができるシステムを Spring-8 の日本原子力機構ビームライン BL22XU
に構築した．典型３物質 Ce0.7La0.3B6, PrPd3S4, DyPd3S4 について実験を行い，いず
れも f 電子の多極子自由度が密接に関与した秩序を形成していることを観測した． 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have constructed an experiment system for resonant x-ray diffraction at very low 
temperatures down to 0.5 K and in magnetic fields up to 8 T at the JAEA beamline 
BL22XU in Spring-8. Using this system, we can study various kinds of exotic ordering 
phenomena of spin-orbit degrees of freedom appearing at low temperatures in strongly 
correlated electron systems. We have performed experiments for three typical samples 
of Ce0.7La0.3B6, PrPd3S4, and DyPd3S4, and have observed multipole ordering 
phases of f electrons.  
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１．研究開始当初の背景 
 近年，f 電子のスピン・軌道複合自由度で
ある多極子の自由度が改めて注目されてい
る．それは，多極子が多彩で神秘的な秩序現
象をもたらすと同時に，重い電子状態や超伝
導のような電子の遍歴性に関係した現象で
も重要な役割を担っていることがわかって

きたからである．その多極子効果の典型的な
現れである多極子秩序状態を調べる上で，極
めて強力な実験手法が共鳴 X 線回折である．
中性子回折では観測が困難な電気四極子や
磁気八極子のような自由度の秩序が共鳴X線
回折では直接観測にかかる．しかし，
(Ce,La)B6 系，RPd3S4 系，希土類スクッテ
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ルダイト，R3Pd20Si6 クラスレート系など，
多くの興味ある典型的多極子秩序を示す物
質では，相転移温度が 2 K 以下であり，冷凍
機で到達できる最低温度の制約により，これ
まで国内ではこれらの物質の研究ができな
かった．海外では ESRF で Ce0.7La0.3B6 が
1.4 K 以下で示す未解明の秩序相の観測に成
功しており，国内でも最低温度 0.7 K 程度ま
での実験が簡便にできるシステムが望まれ
ていた． 
 
２．研究の目的 
 局在 f 電子系における多極子秩序を共鳴 X
線回折を用いて直接観測し，多極子がもたら
す多彩な秩序相のミクロな機構解明を目的
とし，本研究では次の３点を達成することを
目標とする． 
(1) 日本国内ではまだ不可能な，最低温度 1K

以下での共鳴 X 線回折実験を可能にする． 
(2) 超電導マグネットを用いた磁場中での測

定により，双極子から高次多極子までが
複合的に誘起される様子を調べる． 

(3) 極低温・強磁場という，試料の回転（方
位角依存性の測定）ができない条件下で
も多極子秩序変数の決定を可能にするた
め，試料ではなく，入射 X 線の偏光ベク
トルを回転させる移相子システムを導入
し，それを使った観測手法と解析方法を
確立させる． 

以上３点のうち，本課題の予算が担当するの
は(1)(2)である．ターゲットとする物質は，
ESRF で観測がなされたものの真の意味での
解決はなされていない Ce0.7La0.3B6 を筆頭
とし，一連のシリーズ物質として最近特に注
目されている RPd3S4 系（R は希土類），希
土類スクッテルダイト，TmTe である．いず
れも相転移温度が 2 K 以下であり，また磁場
効果も重要な物質群である． 
 
３．研究の方法 
 液体ヘリウム冷却による X 線回折実験用 8 
T 超電導マグネットを初年度の経費で導入す
る．このマグネットの試料スペース（最低温
度 1.5 K）に挿入する 3-He 循環型冷凍機を自
作し，最低温度 0.7K での実験を目指す．放
射光リングからのビームは水平方向の直線
偏光であり，試料によって散乱・回折された
後，偏光状態が変化する．この変化を偏光解
析装置で調べる．また，試料を回転させる代
わりに，入射ビーム側に挿入される移相子シ
ステムを使って入射ビームの偏光方向を回
転させ，回折ビームの偏光解析と合わせた測
定によって秩序変数の同定を行う．システム
の概念図を図 1 に示す． 
 2009 年度には，3He クライオスタットの
設計，製作を広島大で行い，完成したものを
Spring-8 に持ち込む． 2010 年度には

Ce0.3La0.7B6, PrPd3S4 などを筆頭に，いく
つかの典型物質の測定を行う．その結果を基
に研究のターゲットを絞り，2011 年度には一
定の成果が出せるよう，仕上げの実験を行う． 

 

図 1：BL22XU に構築するシステムの概念図 

 
 
４．研究成果 
(1) 本研究課題の最大の成果は，最低温度
0.6 K まで到達できる X 線回折実験用の 3He
クライオスタットが完成し，実際の精密な実
験に比較的簡便に利用できるレベルに仕上
がったことである． 3 種類の物質について共
鳴 X線回折実験が行われ，共鳴信号を観測す
ることに成功したことで，今後この装置を用
いた研究が大きく展開するものと期待され
る． 
 まず，X 線回折用 3He クライオスタットに
ついて述べる．本課題が採択された 2009 年
度の 8月から早速 X線回折実験用の 3He クラ
イオスタットの設計に着手し，9 月から試作
機の製作を開始した．11 月に実験室の試作機
で最低温度 0.4 K が達成できることを確認し
た後，2009 年度末にかけて X線回折用クライ
オスタット 1号機の製作を行った．製作の詳
しい過程はホームページに公開してある．合
わせて，3He ガスハンドリングシステムの製
作を研究協力者である大学院学生が行った． 
 図 2 に示すのは，ある試料で実際に行った
測定での温度コントロールの様子である．X
線回折で精密なデータをとるには，測定中 
 

 
図 2：測定中の温度コントロールの様子 

本課題で製作した装置はこの要求を十分に
満たすものになっていると言える． 



 

 

に温度が変化してはならず，ずっと一定にキ
ープされている必要がある．この測定では，
各温度で約 30 分間かかる測定を行い，0.6 K
から 1.8 K まで 0.1 K ずつ温度を上げながら
測定を行っている．この間，約 8時間にわた
って温度の急変があってはならない． 
 
(2) このような実験システムで重要なポイ
ントの一つに，実験準備から実験開始，測定，
終了後の後片付けに至る全プロセスの作業
をいかに効率よく行えるか，という点がある．
到達温度や磁場が優れていても，準備作業に
多大な時間と労力がかかったり，実験作業が
複雑であったり，運転コストが高くついたり
すると，実験をやろうという気力自体が減退
したり，実験の都合がつかなくなってしまっ
たりといった事態も起こりかねない．実験期
間中だけ出張して実験するようなシステム
ではなおさらである．本システムは，このよ
うな点にできる限り配慮し，極力効率よく実
験をできるよう様々な工夫をこらした． 
 図 3 は実験の様子を示す写真である．液体
ヘリウム冷却の超電導マグネット，および
3He ガス系を扱うための準備として，実験開
始日の前々日の夜から作業を始め，前日は終
日冷凍機関係の準備作業となるが，これは極
低温・強磁場という極端条件と引き換えにや
むを得ない作業であろう．その他の点では，
温度調節のためのバルブ操作，試料の回転，
試料の高さ方向の位置調整は，すべてモータ
ー駆動となっていて，実験ハッチの外からパ
ソコンで操作できるようになっている．また，
超電導マグネットに使われる液体ヘリウム
も非常に蒸発量が少なく，初期冷却にかかる
ヘリウムの量も少なくてすみ，100L で 5日間
の実験が可能であり，コスト的にも比較的気
軽に実験が行える状況になっている． 
 

 

図 3：実験の様子 
 
 
(3) 本システムを用いて Ce0.7La0.3B6, 
PrPd3S4, DyPd3S4 の 3物質について共鳴 X線
回 折 実 験 を 行 っ た ． 最 初 に 行 っ た

Ce0.7La0.3B6 では，過去の報告のとおり，
1.4K 以下で発達する E2 共鳴を確認した．こ
の信号について，本システムのもう一つの柱
である偏光制御解析システムを用いて，散乱
過程での偏光変化の様子を詳細に調べた．実
験データとモデル計算との比較を行った結
果，ゼロ磁場での秩序変数は，これまで提案
されていたとおり，Gamma-5u 型の磁気八極子
秩序と考えてほぼ間違いないことがわかっ
た．さらに，この秩序相で磁場をかけると，
sigma-sigma'散乱過程の強度が磁場反転で
極めて特徴的な非対称性を示すことを見出
した．これも偏光制御解析システムを用いて
詳しく調べた結果，磁場によって Gamma-5g
型の電気四極子が誘起されていることがわ
かった．これが電気四極子秩序状態への相転
移に大きく寄与していることは間違いなく，
新しい重要な知見である． 
 この結果は，極低温，磁場，偏光制御解析
システムを組み合わせて初めて得られるも
のであり，現在，世界でもここでしか行うこ
とのできない実験となっている．極低温によ
って試料を秩序相内におき，磁場によって複
数の多極子が複合的に誘起され，その様子を
偏光制御解析システムで観測する仕組みで
ある． 
 PrPd3S4 では 1.6K 以下で成長する，恐らく
E2 共鳴と思われる回折ピークを見出した．中
性子回折で反強磁性秩序が観測されている
が，基礎物性からの考察の通り，単純な双極
子秩序ではなく，多極子が関与している可能
性が高いと言える．結果は現在解析中である．
DyPd3S4 についても，TQ=3.0K の反強四極子
秩序が観測され，磁場により磁気双極子の秩
序が誘起される様子が観測された． 
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