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研究成果の概要（和文）： 
本研究の目的は高い対称性を持った強相関f電子系における多極子の関与する物性を主に
中性子散乱実験により明らかにすることである。多極子秩序を示す典型物質(Ce,La)B6の極
低温非弾性中性子散乱実験を試みているが、測定試料の冷却トラブルのため残念ながら現
時点ではこの実験に成功していない。しかし、この系の常磁性相での動的状態について予
備的データは得ることができた。一方、多極子が関与していると考えられている強相関 5f
電子系の典型物質U(Ru,Rh)2Si2において、未解明であったその磁場誘起秩序相の磁気構造
が強磁場中性子回折実験により明らかになった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
The purpose of this research is to clarify the physical properties related to multipoles of f electrons 
in strongly correlated electron systems with high symmetry mainly by neutron scattering 
experiments. I have tried to do inelastic neutron scattering experiments at very low temperatures on 
(Ce,La)B6 which is a typical system showing multipole order. However they have not been 
successful so far unfortunately because of technical troubles of cooling the sample, but, I could get 
the preliminary data about the dynamical properties of 4f electrons in the paramagnetic phase of 
this system. In the typical strongly correlated 5f electron system U(Ru,Rh)2Si2 which is considered 
to be related to multipoles of 5f electrons, on the other hand, the magnetic structure of the 
mysterious field-induced phase was determined by high-field neutron diffraction. 
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１．研究開始当初の背景 
高い対称性を持った希土類・ウラン化合物で

は、その f電子の軌道角運動量は低エネルギ
ー領域においても有限であるため、f 電子は



スピン自由度に加え軌道自由度もあわせ持
ち、これらの f電子自由度は一般に電子軌道
あるいは磁気分極の異方的な構造を持つ「多
極子」によって表現される。近年、高対称の
結晶構造を持つ強相関 f電子系において、従
来良く知られていた一次の多極子である磁
気双極子よりも高次の多極子があらわな秩
序構造をとる新たな多体現象が多数見いだ
されてきており、微視的測定の進歩により、
この高次多極子の詳細な情報を得ることが
可能であることがわかりはじめてきた。これ
ら多極子の研究は、世界の中で、近年、特に
日本からの寄与が大きな研究分野である。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、これまで行ってきた強相関
f 電子系の中性子散乱研究を更に推進し、ま
た、X 線回折等の手法も用いて、低い特性温
度を持つ高対称強相関 f電子系の高次多極子
の秩序と特にそのダイナミクスを微視的に
明らかにすることである。 
 
３．研究の方法 
主に中性子・X 線散乱実験により強相関 f 電
子系における多極子の関与する物性を調べ
た。また、実験室での極端条件下単結晶 X 線
回折装置の整備・調整、試料作成環境の整備、
低温高圧下での実験のための技術開発、など
研究環境の整備も並行して行った。本研究全
般において、茨城大学の研究室に在籍してい
た（いる）大学院生、学部生の協力を得た。 
 
４．研究成果 
(1) (Ce,La)B6の中性子散乱実験 
多極子秩序を示す典型物質である(Ce,La)B6

の短波長中性子回折実験をフランスLLBで行
った。その結果得られた超格子磁気反射強度
は多極子秩序に特徴的な波数依存性を示す
ことがわかった。また、本研究の主目的であ
る高次多極子のダイナミクスを微視的明ら
かにするため、 (Ce,La)B6の低エネルギー非
弾性中性子散乱実験をJ-PARCのチョッパー
分光器により実施した。この実験のために、
本科研費で購入した3He冷凍機及び周辺実験
環境の整備を行った。中性子散乱実験前に複
数回行った中性子ビームを用いないオフラ
インでの冷却試験では 300 mK以下の最低到達
温度を達成していた。しかし、中性子散乱実
験ビームタイム中にこの冷凍機を使用した
試料冷却にトラブルが起こり、試料を十分極
低温まで冷却することができなかった。その
ため、残念ながら多極子秩序相での非弾性中
性子散乱データをとることが現在のところ
できていない。しかしながら、今後の研究に
繋がる予備データを得ることができた。 
図１はCe0.7La0.3B6粉末試料の常磁性相での
非弾性中性子散乱強度マップである。明らか

に低温で散乱強度が増大している波数エネ
ルギー領域があることがわかった。興味深い
ことに、この強度が増大している波数領域（Q 
= 〜0.7Å-1）は、この系の磁気八極子秩序を
特徴づける波数ベクトル(1/2,1/2,1/2)の大
きさに対応する波数ではなく、波数ベクトル
(1/2,0,0)に対応する波数の近傍であること
が明らかになった。このことは、希土類へキ
サボライド全体の特徴であるブリルアンゾ
ーンの X点周りの球状フェルミ面及び
(1/2,0,0)の格子不安定性と関連している可
能性がある。今後、3He冷凍機による試料冷却
の技術的な問題点を解決し、極低温での単結
晶非弾性中性子散乱実験を再度試みたいと
考えている。この(Ce,La)B6の研究は茨城大学
の伊賀教授、東北大学の岩佐准教授、首都大
学東京の神木教授、LLBの研究グループ、広
島大学の世良教授、原子力機構の中島主任研
究員、河村研究員、菊地研究員、KEKの伊藤
教授、横尾講師らとの共同研究である。 

 
図１：入射中性子エネルギーEi = 3.13meVで
のCe0.7La0.3B6粉末試料の常磁性相での非弾
性中性子散乱強度の波数エネルギー依存性 
(a)高温 180 K < T < 290 K、(b)低温T = 4 K 
 
(2) 低温高圧下での電気抵抗と格子定数の
同時測定技術の開発 
低温高圧下での実験では、複数の物理量を同
一条件下で測定する必要性がたびたび生じ
る。そこで、本研究ではダイアモンドアンビ
ルセル（DAC）を用いた低温高圧下での電気
抵抗測定とX線回折の同時測定の実験技術開
発を行った。特に、DAC内での電気抵抗端子
の配線及び絶縁ガスケットの作成に工夫を



要した。図２はテストサンプルとして用いた
価数転移物質YbInCu4単結晶(試料サイズ
0.3mm程度)の低温高圧下(1 K < T < 100 K、
P = 1.5 GPa)での電気抵抗と格子定数の同時
測定結果である。約 16Kでの価数転移による
異常がどちらの物理量においても明確に確
認できた。今後、この同時測定技術をハイブ
リットアンビルセルによる高圧下中性子回
折実験に適用し、Pr系充填スクッテルダイト
について高圧下での電気抵抗と中性子回折
の同時測定を行うことを計画している。この
実験技術開発は原子力機構の長壁主任研究
員、Shahjal大学のHannan教授、佐賀大学の
岡山准教授らとの共同研究である。 
 

図２：高圧下P = 1.5 GPaでのYbInCu4単結晶

の電気抵抗と格子定数の温度依存性 

 
(3) J-PARCでの TOF法粉末中性子回折による
磁気構造解析 
J-PARCでのTOF粉末中性子回折実験では、結
晶構造解析についてはデータ解析プログラ
ムの整備がなされているが、多数の研究者か
らの要望がある磁性体の磁気構造解析につ
いてのソフトウェア開発は当面遅れる見込
みであるのが現状である。そのため、海外の
中性子散乱実験施設で広く使用されている
解析プログラムを用いてJ-PARCの粉末中性
子回折装置で得られたデータの磁気構造解
析を行い、その有効性を実証していくことが
まずは必要であろう。そこで現在J-PARCの粉
末中性子回折計により典型的な磁性体の実
験を行い、そのデータを用いたリートベルト
法による磁気構造解析を行っている。図３は
MnF2粉末試料（1.4 g）の反強磁性秩序相（T = 
6 K）でのリートベルト解析の一例である。
試料の低温環境について若干の問題が残る
が、30 分の測定時間で十分な統計精度のデー
タを得ることができており、この解析例では
R因子は約 7%とほぼ期待通りの解析結果が得
られている。今後、この解析手法を充填スク
ッテルダイト等の強相関電子系化合物に適
用していくことを考えている。この研究は茨
城大学の石垣教授、星川准教授らとの共同研
究である。 

 
図３： 典型的な反強磁性体MnF2の反強磁性秩

序相（T = 6 K）での粉末中性子回折パター

ン 

 
(4) Sm系充填スクッテルダイトSmFe4P12の多
重項励起 
Sm系充填スクッテルダイトSmFe4P12は低温で
磁場に鈍感な重い電子状態を示す強磁性近
藤格子として知られている。この系では磁化
率の測定などからSmの価数は 3価であると考
えられているが、Sm, Eu系で一般に考慮しな
ければならないと考えられている励起J多重
項の影響などの基本的な 4f電子状態に関す
る情報が不足していた。そこで、J-PARCのチ
ョッパー分光器によりこの物質の非弾性中
性子散乱実験を行い、その 4f電子状態を調べ
た。測定に用いた多結晶試料は自然同位体含
有率のSm金属を用いてスズフラックス法に
より茨城大学で作成した。この物質の試料作
成はPr系充填スクッテルダイトなどに比べ
て難しく、実験に用いた多結晶試料の重量は
合計で 2.4 gである。中性子散乱実験ではSm
同位体の熱中性子吸収の影響を抑えるため
高エネルギーの入射中性子を用いた。図４が
その非弾性散乱スペクトルの結果である。図
４(a)の低波数領域でのスペクトルに見られ
るように、微弱ながら約 80 meV付近で低温で
の散乱強度増大が観測された。低波数領域で
のみこの強度増大が観測されたことから、こ
の励起はSm3+イオンのJ多重項間の励起で期
待される磁気励起であると考えられる。通常
のSm系化合物では基底J多重項(J=5/2)と励
起多重項(J=7/2)のエネルギー差は約 130 meV
程度であることが知られているが、今回の結
果はそれに比べてかなり励起エネルギーが
低く、このことは充填スクッテルダイトの特
徴である強いp-f混成効果に起因している可
能性がある。しかし、観測された信号強度は
非常に微弱であり、今後、この結果の再現性
をチェックする必要があるだろう。この研究
はKEKの伊藤教授、横尾講師らとの共同研究
である。 



 
図４：入射中性子エネルギーEi = 514.1meV

でのSmFe4P12多結晶試料の非弾性散乱スペク

トル(a)低波数領域 2Å-1 < Q < 6Å-1 (b)高

波数領域 6Å-1 < Q < 10Å-1 

 
(5) U(Ru,Rh)2Si2の磁場誘起秩序相の磁気構
造の決定 
URu2Si2は 17.5 Kで「隠れた秩序」を示す強
相関電子系化合物の代表物質として 1980 年
代の発見以来数多くの研究があり、近年この
「隠れた秩序」とウラン 5f電子の高次多極子
との関連が議論されている。この系では、研
究初期の段階から磁化測定等により 30 T以上
の強磁場領域で「隠れた秩序」相に近接して
複数の異なる秩序相が存在することがわか
っていた。しかしその磁場誘起秩序相の詳細
は強磁場下での微視的測定の困難さから未
解明のままであった。このURu2Si2にRhを少量
ドープした系U(Ru0.96Rh0.04)2Si2ではII相と
呼ばれている磁場誘起秩序相への転移磁場
は 26 Tまで低下することが知られており、今
回このRh4%ドープの単結晶試料について、フ
ランスIILで 30 Tまでのパルス強磁場中性子
回折実験を行った。その結果、II相の磁気構
造が図５に示すような秩序磁気モーメント
が正方晶c軸方向を向き、その磁気モーメン
ト が a 軸 方 向 に ３ 倍 周 期 で 配 列 す る
up-up-down構造であることが初めて微視的
に明らかになった。この結果は、これまでに
報告されていた強磁場下でのメタ磁性及び
フェルミ面の大きな変化を自然に説明する。
更に、今回明らかになったII相の磁気構造の
空間周期は、II相が「隠れた秩序」相での非
弾性中性子散乱実験により以前から観測さ
れている波数ベクトル(0.6,0,0)の特徴的な
非整合磁気揺らぎと密接な関連があること
を示唆している。この研究は東北大学の野尻
教授、吉居助教、青木教授、及び、ILL、ICNI
の研究グループとの共同研究である。 

 
図５：U(Ru0.96Rh0.04)2Si2の磁場誘起秩序相

（II相）の磁気構造 

 
(6) 単結晶 X線回折による充填スクッテルダ
イトの希土類充填率評価 
充填スクッテルダイト化合物では軽元素の
作るカゴの中に希土類元素が充填される特
徴的な結晶構造を持つ。このカゴの中への希
土類元素の充填率の違いが低温物性に大き
な影響を与えることがこれまでの多くの研
究からわかってきた。その中で低温物性に大
きなな試料依存性が観測されているYb系充
填スクッテルダイトYbFe4Sb12の単結晶X線回
折実験を行い、Sbの作るカゴへのYb充填率の
定量的評価を行った。実験ではX線による吸
収が構造解析に与える影響を極力抑えるた
め、単結晶試料を 10μm程度に加工整形する
工夫を行った。その結果、高圧合成された単
結晶では実験誤差内で完全にYbが充填され
ていることが定量的に明らかになった。この
結果は合成法の違いによる低温物性の変化
を自然に説明する。この研究は首都大学東京
の佐藤教授、青木教授らの研究グループとの
共同研究である。 
 
(7) 希土類へキサボライドのフォノン異常 
東北大学理学部の岩佐准教授、SPring-8 の筒
井副主任研究員、茨城大学の伊賀教授らと共
同で希土類へキサボライドGdB6、DyB6の単結
晶非弾性X線散乱実験をSPring-8 において行
った。その結果、どちらの系においても、縦
波音響フォノンモードにおけるゾーン境界
(1/2,0,0)での顕著なソフト化、低温相転移
点での明確なフォノン異常、フェルミ面の形
状を反映したコーン異常、が観測された。こ
の重希土類ヘキサボライドで観測された縦
波音響フォノンのソフト化と①の研究で観
測された(Ce,La)B6の(1/2,0,0)での磁気起源
と考えられる低エネルギー励起との間の関
連がどのようになっているのか興味深い。 
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