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研究成果の概要（和文）：多極子秩序物質 CeB6系については，共鳴 X 線散乱実験により，秩序

変数 Oxy, Txyzの直接観測に成功した。Ce0.8La0.2B6の IV 相の圧力下実験を行い，提案されてい

る八極子秩序では説明困難な結果を得た。スピン一重項の関与する CeT2Al10については，転移

が磁気的なものであること，スピン一重項が深く関与していること，ac-2 次元面が b 軸方向に

積層する電子構造を持っており，異方的な c-f 混成が異常な秩序状態に深く関与していること

などを見出した。 
 
研究成果の概要（英文）：As for CeB6 system showing a multipole order, we succeeded to 
observe the order parameters of Oxy and Txyz directly by the resonant X-ray scattering. By 
the study of the pressure effect on phase IV of Ce0.8La0.2B6, we found that the results were 
difficult to understand by the octupole order proposed previously.  As for CeT2Al10, we 
found that the origin of the order is magnetic, the spin singlet is closely associated with the 
long range order in this system, the electronic state has a two-dimensional nature and the 
anisotropic c-f hybridization plays an important role in the unusual long range order. 
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１．研究開始当初の背景 
近年，希土類化合物，特に充填スクッテルダ
イトにおける多極子秩序と思われる現象が
多く見出されるようになり，盛んに研究され
るようになった。多極子秩序として最も古く
から研究されてきた CeB6の II 相は反強四極
子と反強八極子秩序が共存するとして大枠
は抑えられたが，未解決の問題が非常に多く

残されている。その典型は La 添加により新
たに発生する IV 相の問題である。倉本らに
よりΓ5u 型反強八極子秩序という提案がなさ
れているが，この秩序では CexLa1-xB6の全体
像を理解できないことをわれわれは指摘し
た。他にもわれわれが予想している圧力誘起
強磁性秩序や III 相磁気秩序相にも未解決の
問題がある。もう一つわれわれが注目したの
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は，落合らにより提案された YbAl3C3の長距
離ダイマー基底状態の問題である。ダイマー
基底状態は稀土類化合物では初めての例で
あり，そのミクロな起源を明らかにすること
は急務であった。 
 
２．研究の目的 
(I) 多極子秩序物質 CeB6系：1) 共鳴 X 線散
乱実験により II相の秩序変数Oxyの直接観測
を行う。2) II 相低磁場に多くに物理量に異常
があることが知られているが，精密磁化測定
や共鳴 X 線散乱実験を行い，その起源を明ら
かにする。3)圧力誘起強磁性の起源や予想し
ている高圧下での純粋なTxyz型反強八極子秩
序の出現の有無を明らかにする。4) IV 相の
性質への希土類磁性イオン添加による影響
を調べ，IV 相の起源を明らかにする。5) 希
土類磁性イオンを添加し，多極子秩序と近藤
効果の共存・競合の問題を調べる。 
(II) YbAl3C3：1) Lu 置換によりマクロ物性が
どのような影響を受けるかを調べ，ダイマー
基底状態の起源を明らかにする。2) NMR に
よる T1測定，超強磁場磁化・圧力下磁化測定
を行い，基底状態の起源を明らかにする。3) 
希土類磁性イオン添加の影響を調べる。 
(III) スピン一重項が基底状態に関係する
CeT2Al10(T=Ru, Os, Fe)：当初の目的は
YbAl3C3 のダイマー基底状態の起源を明らか
にすることを目的としていたが，2009 年に
CeT2Al10 が奇妙な相転移を示すことが発見
され，本研究では，急遽 CeT2Al10の基底状態
の研究にその目的を変更した。これにより，
高知大学の西岡グループ，広島大学の黒岩グ
ループ，物材機構の寺嶋グループとの共同研
究を新たにスタートした。 
 
３．研究の方法 
(I) 多極子秩序物質 CeB6系：1) 共鳴 X 線散
乱実験（SPring-8）で II 相におけるアジマス
角依存性を調べ，Oxyの直接観測を行う。2) II
相低磁場で見られる異常について磁化の精
密測定，磁場中共鳴 X 線散乱実験を行う。3) 
圧力誘起強磁性相について圧力下で種々の
マクロ物理量測定を行う。4) IV 相への希土
類磁性イオン添加サンプルおよび，CeB6 へ
の希土類磁性イオン添加サンプルを作成し，
種々のマクロ物性を測定する。  
(II) スピン一重項が関与する CeT2Al10：1) 
La 置換および希土類磁性イオン置換系サン
プルを作成する。2) 磁化，比熱，熱膨張・磁
歪，磁場中電気抵抗，熱伝導度，熱起電力測
定を行う。3) NMR 測定を行い秩序相での内
部磁場を明らかにする。4) 圧力下での磁化，
電気抵抗測定を行う。5) 中性子散乱実験を
J-.M Mignot(LLB)との共同研究として行い，
秩序相での磁気構造，磁気励起を明らかにす
る。 

 
４．研究成果 
(I) 多極子秩序物質 CeB6系： 
1) IV 相は常圧・ゼロ磁場では I 相と直接接し
ているが，IV 相が出現した直後のサンプル
Ce0.8La0.2B6 に圧力をかけることにより，ゼ
ロ磁場で高温から I 相，II 相，IV 相という逐
次相転移を起こす状況を実現することに成
功した。これは，IV 相をΓ5u型 AFO 秩序と
すると理解が困難な結果であり，CexLa1-xB6

全体像を consistentに理解する上で重要な結
果であることを示した。 
2) 松村らにより共鳴 X 線散乱実験が行われ，
アジマス角依存性が調べられ，II 相の秩序変
数である Oxy-AFQ モーメントおよび
Txyz-AFQ モーメントを直接観測することに
成功した。 
3) III 相の磁化の磁場方向依存性を測定し，
従来 H//[111]方向でのみ存在すると考えられ
ていた III'相が磁場方向に依らず，III 相と II
相の間に存在することを明らかにした。 
 
(II) スピン一重項が関与する CeT2Al10： 
1) Ce1-xLaxRu2Al10 の比熱，磁化率，電気抵
抗を測定し，転移温度が La 添加量とともに
減少することを明らかにし，さらに強磁場磁
化，磁気抵抗測定から 50T に臨界磁場が存在
することを見出し，相転移の起源が磁気的な
ものであることを示した。 
2) 輸送特性（熱伝導度，熱起電力）の測定か
ら，この系が，ac-面が b 方向に積層する 2
次元的な電子状態として特徴づけられるこ
とを提案した。 
3) Mignot(LLB)らとの共同実験として中性
子散乱実験が行われ，8meV のスピンギャッ
プをもつことを見出し，スピン一重項が奇妙
な秩序に大きく関与していることを提案し
た。 
4) SdH 振動を観測し，基底状態が小さいフェ
ルミ面を持った金属状態であることを示し
た。 
5) NQR, NMR 測定を行い，定量的な解析に
成功し，νQ などのパラメータ決定した。ま
た磁気構造が中性子散乱で提案されていた
ものと矛盾しないことを示した。 
6) H//c で H*=4T に相転移が存在することを
見出した。これについて NMR を詳細に調べ，
ゼロ磁場で c 軸方向を向いていた AFM モー
メントが H*異常の磁場で b 軸方向を向くと
いう奇妙な現象を発見した。 
7) SPring-8 での CeRu2Al10，CeFe2Al10，
LaRu2Al10の粉末 X 線回折実験を黒岩らとの
共同研究として行い，電子密度分布を明らか
にし，Ru-Al10 クラスターが結晶構造の基本
単位となること，Ce は従来主張されてきた
ようなかご状物質と捉えられないことを示
した。また Ce がラットリングを起こしてい



 

 

ないことも明らかにした。 
8) SPring-8での LnT2Al10の粉末X線回折実
験を黒岩らとの共同研究として行い，原子位
置，ボンド長などを明らかにし，価数揺動的
なふるまいを示す CeT2Al10において，その起
源に関する重要な情報を得た。 
9) 磁化率，強磁場磁化の結果から，この系の
秩序にはスピン一重項が大きく関与してい
ることを明らかにした。 
10) 結晶の 3 軸方向の電気抵抗の圧力効果の
実験を行い，異方的な圧力効果が存在するこ
とを見出し，この系の秩序における異方的 c-f
混成の重要性を明らかにした。 
11) H//c のもとでの圧力効果の測定から，H*
が圧力と共に大きく増大するという予想通
りの結果を得た。 
12) NdT2Al10の磁化率，磁化曲線，電気抵抗
を測定し，結晶場分裂が小さく，Nd イオン
が自由イオンに近い状態にあることを明ら
かにした。 
13) 物材機構の寺嶋らとの共同研究として
NdFe2Al10の dHvA 効果の観測に成功し，フ
ェルミ面の決定に成功した。 
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