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研究成果の概要（和文）：従来の理論では理解できない現象の謎を解く鍵として,四極子や八極

子などの多重極子の自由度が脚光を浴びている。本研究手法である共鳴Ｘ線回折法は, 多重極

子秩序そのものを直接観測できる唯一の実験手法である。しかし, 多重極子の秩序温度はほとん

どが3K以下である為に, 国内での共鳴X線散乱の実験が不可能であり,これらの低温で起こる多

重極子の秩序現象に対応できなかった。本研究課題は, この問題を克服し, さらに入射X線の偏

光制御により 外部磁場下での共鳴X線散乱実験を可能にすることで, 多重極子秩序を示す典型

物質の徹底的な研究を国内で初めて実現した。

研究成果の概要（英文）：The degree of freedom of a multipole ( quadrupole and octupole etc…)

in rare-earth and actinide compounds have attracted attention as a key that solves the

mystery of the phenomenon that cannot be understood from a past theory. The resonance X-ray

diffraction (RXD) method that is this studying method is the only experimental technique

that can do the direct detection of the multipole ordering. However the RXD experiments

domestically was impossible because the multipole in almost compounds order bellow 3 K.

This research project overcomes this problem using 3He cryostat and the control of the

polarization of incident X-ray, and, in addition, enables the RXD experiment applied the

external magnetic field. This experiment environment was achieved for the first time

domestically. Now we conduct in-depth research of multipole ordering on typical compounds.
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１．研究開始当初の背景

従来の理論では理解できない”特異な磁気構造,

磁気散漫散乱の出現する秩序状態” や ”帯磁

率,比熱における異常な相転移現象”などの謎を

解く鍵として, 近年,四極子や八極子などの多重

極子の自由度が脚光を浴びている。 本研究の

目的は,共鳴X線散乱法を用いて秩序相や相転

移点での多重極子秩序の生成消滅過程を直接

観測し,その多重極子の秩序メカニズムを解明

することである。

共鳴 X 線散乱法は, 多重極子を唯一直接観測

できる手法であるが, 多重極子秩序物質の秩序

温度のほとんどが 3 K から 1 K 以下であり, これ

に対応できる冷凍機がないため, 日本国内では

秩序相での実験が不可能となっていた。

２．研究の目的
多重極子の秩序現象のほとんどが約 1 K から 3
K という低温で起こる為, 多重極子そのものを直
接観測できる強力な実験手段の共鳴 X 線散乱
が，これまで多重極子の研究に対応できなかっ
た。本研究課題の達成は, その問題を国内で
初めて克服し, 多重極子秩序を示す典型物質
の研究を可能とする。

３．研究の方法

実験環境の整備(1), (2) を行い,国内で初め

て極低温下での共鳴 X 線散乱実験を可能にし

た。

(1) 3He 冷凍機を作製し,最低温度１K 以下

の共鳴 X 線散乱実験環境を整える。

(2) 共鳴 X 線散乱実験で必須の偏光依存性

のデータを極低温環境下で得るために,

入射 X 線の偏光ベクトルを制御する移相

子システムを立ち上げる。

ダイヤモンド移相子を使った偏光制御システム

の導入

従来,共鳴X線回折により軌道自由度など

の秩序変数を同定する場合，一つの回折ピ

ークを捕らえた状態のまま散乱ベクトルの周

りで結晶を回転させ，その強度変化，いわ

ゆるアジマス角依存性を測定し，その結果

を再現するモデルを立てる。この従来の測

定方法では, 4軸回折計の軸を使って試料

が入った冷凍機（試料）を回転させる。小型

冷凍機を使った無磁場での実験ならこれが

可能であるが，本研究のように大型の極低

温冷凍機，超伝導マグネット，高圧セルとい

った環境下に試料がある場合，「試料と磁

場を一緒に回転させる」という操作はまず不

可能である。

そこで本研究では，試料ではなく，入射X

線の偏光方向を回転させる手法をとる。放

射光リングからのビームは水平方向の直線

偏光である。移相子（1/2波長板）を光軸周

りに回転させると，この偏光ベクトルの方向

を水平方向から垂直方向へ任意に回転さ

せることができる。さらに回折X線の偏光状

態を偏光解析装置により調べることで，アジ

マス角依存性以上の情報を引き出せる。回

折X線に円偏光が混じってくる場合などは，

その度合いまで調べることができ，これまで

以上に微細な議論が可能になる。さらに，

移相子による方法が圧倒的に優れている点

は，試料を全く動かさずに測定できるという

ところにあり，極低温，強磁場，高圧下での

秩序変数の同定が可能になることはもちろ

ん，試料を回転したためにビーム照射位置

が微妙に変わって強度が変動するといった

非本質的な効果がなくなり，非常にきれい

な，厳しい議論に耐え得るデータが得られ

る。

図１：入射X線偏光制御による共鳴線散

乱(RXS)実験の入射X線偏光と試料, 散乱

X線偏光の関係。従来のRXS実験では入射

X線偏光ではなく,試料を回転させていた。

以上の実験環境の整備後,

(3) 多 重 極 子 秩 序 を 示 す 典 型 物 質

(CexLa1-xB6 ,DyPd3S4 ,PrPd3S4 ,Ce3Pd20Ge6,

PrPb3 など)の徹底的な研究を行い, 多

重極子の本質と秩序メカニズムを明らか

にする。

４．研究成果
(1)初年度(H21)は極低温実験環境整備の整備

と共に従来の共鳴 X 線散乱(RXS)法を用い
て多極子秩序変数を決定した。
①対称物質：CePd3S4 であり,四極子秩序の
示唆されていた物質である。秩序温度は
6Kと 4He冷凍機でも実験可能な高さであ
った。



②結果：四極子秩序変数を決定することに
より, 粉末中性子散乱実験の磁気構造と
の違いを指摘し, 同時に八極子の秩序を
示唆した。

(2) 極低温実験環境整備
①申請者は主に, 入射 X 線の偏光ベクト
ルを制御する移相子システムに力を注い
だ。偏光度 96%を維持した状態での入射
偏光の制御が可能となった。(図２, H21
年度)

図２：移相子透過後の直線偏光の角度 [横
軸](入射X線はπ偏光)に対する偏光度P と
90 度直線偏光度 PL 及び４５度直線偏光度
P４５.
移相子透過後の偏光度は偏光角度に依ら
ず, 96%以上である。

② 研究協力者(広島大学 松村准教授)の
協力により３He 冷凍機及び 8T 超電導マ
グネットを導入した。(H22 年度)

(3) 極低温強磁場 RXS 実験
① Ce1-xLaxB6 を対象とした極低温での

RXS 実験を行った。Ce1-xLaxB6 は唯一,
RXS 実験により八極子秩序が議論され
ている物質である。H22 年度の実験によ
り ,八極子による共鳴ピークを観測し ,
H23 年度の実験では移相子システムに
よる入射偏光の制御を用いた新しい
RXS実験を行い,従来のRXS実験と同じ
結果が導かれ, 新しい RXS 実験の有用
性を確認した。(但し, 現在,解析の途中
であり,現状況での結果である。)

② PrPd3S4 の RXS 実験を行った。
PrPd3S4 は 1.8K で磁気秩序を示すが,
比熱や磁化測定より,八極子の秩序が同
時に生じている可能性が示唆されている。
散乱強度が弱く,マシンタイムの都合上,ア
ジマス角依存性や入射偏光角依存性の
測定は出来なかったが, 四極子または八

極子の秩序を示す散乱を発見した(図３)。
また, π及びσ偏光入射に対する散乱
強度の偏光解析結果を得ることができ,
今後の継続した実験から, 秩序変数の決
定や CePd3S4 との比較により,多極子へ
の理解及び知見を深めていく。

図３：PrPd3S4における L3吸収端近傍のエネル
ギー依存性。入射 X 線はπ偏光。5.962 keV,
5.967 keV, 5.971 keV に共鳴散乱によるピーク
が観測できた。特に, 5.962 keV の散乱は 2p→
4f 遷移に起因し, 多重極子を直接的に表して
いる可能性が高い。

(4) 今後の展望
H23 年度になり, 極低温強磁場 RXS 実験を行
う環境が整った。移相子システムを用いた新しい
RXS 実験法の有用性や実験手順も確認出来つ
つある。H23 年度以降,定常的に研究成果を挙
げることが出来る。一方, 唯一,極低温の(従来
の)RXS 実験結果を報告した ESRF(フランス)も
5 年以上新たな報告は無い。また,従来の RXS
法による磁場中での秩序変数の決定は容易で
はなかった。新しい RXS 法を用いて, 磁場に対
して磁気秩序とは異なる応答を示す多極子秩序
を調べることも容易となり, 研究成果を挙げてい
く。
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