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研究成果の概要（和文）：空間反転対称性を破る渦状磁気構造（磁気トロイダル秩序）を示すウラン化合物
(UNi4B)の弾性応答を超音波位相比較法を用いて極低温・強磁場領域まで精密に測定した。その結果、ハニカム
構造の中心に存在するUサイトが磁気トロイダル秩序下においても常磁性状態を保ちつつ四極子自由度を有する
ことと、磁場方向に対してこの電気四極子の応答が強い異方性を持つことをあきらかにした。また、極低温にお
いて20 Tを超える高磁場領域（H || b）に未解明の秩序相（V相）を新たに発見した。これらの結果は、本系の
渦状磁気構造とスピンの再配置転移において電気四極子が重要な役割を果たしていることを強く示唆している。

研究成果の概要（英文）：The elastic response of a uranium compound (UNi4B) exhibiting vortex-like 
magnetic ordering (magnetic toroidal dipolar ordering), which breaks the spatial inversion symmetry,
 has been precisely measured by using the ultrasonic phase-comparison method down to very low 
temperatures and high magnetic fields. We have succeeded in identifying the electric quadrupoles 
that maintain their degrees of freedom without ordering at the center of a magnetic vortex 
arrangement in uranium with a honeycomb structure. The response of the quadrupoles depends strongly 
on the direction of the magnetic field. We discover a new phase V appears at high magnetic fields 
and low temperatures for H || b. We can conclude that the electric quadrupoles play an important 
role in the vortex-like magnetic structure of this system, modifying the spin-reorientation process 
as well.

研究分野： 超音波電子物性

キーワード： 強相間電子系　奇パリティ多極子　低温物性　磁性　超音波

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
磁場下で堅牢な電気四極子自由度を自在に制御できるようになれば、新たな量子メモリや、磁場に対して堅牢な
量子デバイスなどへの応用が期待される。今回実証されたのはその基礎となる現象のため，今後はその物理をし
っかりと構築することが重要である。また，本研究で採用した強磁場・極低温下における精密超音波測定の手法
は様々な化合物に応用可能であり，磁気相図の構築から新奇な量子現象の機構解明に役立てることができる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
f 電子系をはじめとする強いスピン軌道相互作用を有する系では、全角運動量 J で記述される
高次の多極子が低温の量子状態を支配することがあり、系の電子物性を記述するうえで不可欠
な概念となっている。しかしながら、これまでの多極子の議論はそのほとんどが局在した磁性イ
オンと大局的な空間反転対称性を有する系に限られており、空間反転対称性が偶パリティを持
つ多極子のみを扱っていた。研究開始当初は、空間反転対称性が保たれていない奇パリティの多
極子の理論研究が盛んに進められていた。空間反転対称が破れている電子系では、奇数次の結晶
場を考慮した局所波動関数において、パリティが異なる軌道間の局所的な混成が許されるため、
「奇パリティ多極子」が主役となる量子状態が理論的に予見されている。[1]その新しい物理描
像に基づく基本学理の創出を目指すためには、奇パリティ多極子の実験的傍証を集めることが
課題であった。 
 
２．研究の目的 
 
空間反転対称性を持たない U 系の弾性応答を極低温・強磁場領域まで精密に測定すること自
体が、5f 電子の基本物理描像の理解にとって必要である。その上で、ウラン化合物を舞台とし
た「奇パリティ多極子」の影響が弾性応答などのマクロ物性に現れるかどうかを検証する。 
 
  UNi4B     本研究において中心的なテーマとして設定するUNi4B は直方晶(Cmcm, D2h17, 

No. 63)の結晶構造を持ち[2]、TN = 20.4 K で磁気秩序を示す[3]。過去の中性子回折実験では、
上記の直方晶と非常に近い六方晶(P6/mmm, D6h1, No. 191)の結晶構造を仮定した磁気構造の解
析が行われている。[4] TN 以下の磁気構造 は図 1 に示すような特異な構造が提案されており、
直方晶 a 面内で三角格子を組む U のうち 2/3 の U の磁気モーメントが六員環上で「渦状」
に整列し、六員環中央の残り 1/3 の U が常磁性を保って a軸方向に 1 次元鎖を成す。奇パリ
ティ多極子の観点からこの磁気構造を観ると、「強トロイダル秩序」として捉えることができ[5]、
最近、その実験的傍証の一つとして、電流誘起の磁化が報告された[6]。このようにUNi4B は興
味深い磁気秩序を示すが、UNi4B はこれまでに弾性に関する報告が無く、本系が T ~ 330 mK 
で示す第二の相転移の秩序変数と併せて常磁性を保つ 1/3 の U の極低温での基底状態もよく
わかっていない。また、強磁場領域においてスピンフロップに伴い生じる多段転移についても詳
しく調べられていない状況であった。 
 
 URu4Si2     重い電子系化合物URu2Si2は、本系がTO = 17.5 K で示す秩序変数・秩序波

数共に未解明の「隠れた秩序(HO)」の解明を巡り、四半世紀に渡る当該分野の大きな謎の一つと
して、精力的に研究されている。[7] 正方晶(ThCr2Si2型 I4/mmm, No. 139)の結晶構造を有す
る本系は、隠れた秩序に於けるB2g(Γ4)対称性の結晶対称性の低下が報告されている。[8] 一方、
結晶対称性の低下を伴わない隠れた秩序変数も提案されており、その有力な候補の一つとして
A1g(Γ2)型の反強十六極子(AFH)秩序や、高次の奇パリティ多極子秩序の模型があげられている。
[9] 特に AFH 秩序では、c 面内の磁場印加によって誘起される下位の電気四極子モーメントに
より、四極子感受率に異方性が生じることが予想されている。[9] これを検証するため、東北大・
金属材料研究所の 28 T-CHMに半固定型の１軸回転機構を導入し、超音波測定装置を組み合わ
せて磁気異方性の検証に挑戦した。 
 
３．研究の方法 
 
固体中に入射された超音波は弾性波として伝播し、結晶格子に局所的な歪みを誘起する。その
局所歪みは電子の軌道自由度に由来し、同じ対称性を持つ異方的な局所電荷分布の「電気四極子」
と結合する。すなわち超音波の音速を精密に測定することで、固体のばね定数である「弾性定数」
がわかり、その温度・磁場変化は固体中の電子が持つ電気四極子自由度の感受率として理解でき
る。この「超音波位相比較法」は多極子の物理に対する実験手法としてこれまで物性物理学にお
いて重要な役割を演じ、特に日本国内でその技術が培われてきた。[10] 本研究は上記の化合物
に超音波の手法を適用し、通常の磁気測定では得難い「電気四極子」と「局所電荷揺らぎ」の観
測、さらに電流印加による交差相関現象から奇パリティ多極子の可能性を検証することを目標
にした。 
 
法規制によりウラン化合物の国外輸出はできないため，本研究では，北海道大学、カリフォル
ニア大学、カレル大学で別々に育成・評価された複数のウラン化合物単結晶試料を用いて，それ
ぞれ日本国内とヨーロッパにおいて極低温・強磁場実験を行った．具体的には、ドレスデン強磁
場研究所のパルス磁石と 4He冷凍機を組み合わせT ≧ 1.5 K, H < 60 T の領域、金属材料研究
所の 28 T ハイブリッド マグネットと希釈冷凍機を組み合わせH ≦ 28 T, T > 20 mKの領域に
おいて超音波測定を行った。 



４．研究成果 
 
(1) UNi4Bの磁場中弾性応答 [11] 
 
本研究では位相比較法を用いて、これまで測定されていなかった弾性定数の測定を行った。図
2に零磁場下におけるUNi4Bの弾性定数の測定結果を示す。横波モードC 66 (六方晶におけるΓ
5対称性の歪み感受率に対応)は、常磁性相および秩序相内の両方において、温度に反比例するキ
ュリー的なソフト化を示す。しかしながら、これらのソフト化は過去に提案されている U3+ (5𝑓!: 
J = 9/2)の結晶場模型に基づく四極子感受率では説明できない。図 3 の H = 0 T と付されたデ
ータ(下軸)はさらに極低温領域(0.04~1.0 K)において弾性定数C 66の測定を行った結果を示す。
常磁性状態から続く弾性定数 C 66 のソフト化は T * ~330 mK 付近でゆるやかに停止し、一定
値に収束する振る舞いを示す。これはU4+ (5𝑓": J = 4)の電子状態が存在していることを示し、
横波超音波モード C 66が結晶内に誘起する格子歪みεxy(或いは回転 ωxy)と結合する電気四極子
(或いは電気十六極子)の自由度を本系が有することを意味する。本研究ではこの弾性応答を局在
電子模型で解析し、直方晶を想定した新たな結晶場基底状態模型とそこから得られる U の四極
子―歪み相互作用係数、四極子間のサイト間相互作用係数を決定することに成功した。また、TN
以下において常磁性を保つ 1/3 の U がその縮退を極低温まで保持している、とする先行研究の
磁気構造モデルの提案を支持する結果である。先行研究ではT *においてが比熱がピークを示す
との報告[12]があり、この比熱異常が相転移に由来するならば U が持つ多極子自由度の秩序化
を示唆する。 一方、六方晶よりも対称性を落とした直方晶を仮定した解析では、結晶場基底状
態が~875 mK 程度の分裂幅を持つ擬縮退状態であると仮定すると、T*での弾性定数C 66のソフ
ト化の収束が再現される。この場合、比熱のピークの起源はショットキーとして理解できる。 
図 3の T = 45 mK と付されたデータ(上軸)は、温度を固定しC 66の磁場依存性を 28 T まで
測定した結果である。ここでは磁場による履歴を示すために磁場掃引の上げ過程と下げ過程を
同時に表示している。H 1 ~7 T と H 2 ~20 T 付近に履歴を伴う 2つの異常を示しており、一次
相転移が起こっていることが判る。また、H 3 ~22 T に超音波吸収を伴う弾性定数の明確な「折
れ」が現れた。これらの結果を、弱磁場領域で既に得られている弱磁場領域のデータと共に 28 
T まで拡張した磁場-温度(H-T)相図としてまとめたものを図 4に示す。II 相として示されている
相境界の低温部分は，過去のパルス磁場下における磁化測定から報告されているスピンフロッ
プ転移と一致する。[12] また、本研究ではH 2からH 3の強磁場領域にこれまでに報告されてい
ない新たな秩序相（V相）を定義した。[11] 図 4 の背景のカラープロットは弾性定数 C 66の絶
対値の大小を表している。低温領域に弾性定数の小さい(軟化した)領域が存在するが、磁場を印
加すると中間磁場で一度硬化し、10 T 以上の領域で再び軟化することがわかる。これは強磁場
領域で本系の四極子自由度が回復しており、本系の複雑な磁気相図の背景に四極子が少なから
ず影響していることを示唆している。 
 
 
 
 

 

 
図 1  UNi4Bの結晶構造と磁気構造の概念図 図 2  UNi4Bの零磁場における 
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図 3  UNi4Bの弾性定数C 66の零磁場における温度
依存性（青：下軸）と 45 mKにおける磁場依存性
（緑：上軸）を同時に表示している。赤い曲線は局
在電子模型を用いた電気四極子感受率による解析結
果。 

図 4 UNi4Bの磁場―温度相図 (H || c)    
背景の「赤～白～青」のグラデーショ
ンは弾性定数の「大～中～小（硬～
軟）」の度合いを示す。 

 
(2) UNi4Bの交差相関現象の検証 
 
超音波実験により奇パリティ多極子秩序由来の交差相関現象の有無を検証するため、電流下で
の超音波測定を行った。図 5 に電流を b 軸に印加しながら超音波測定を行った結果（弾性定数
C 66の温度依存性の温度変化・電流依存性）を示す。この実験において 100 mAの電流印加にお
ける電流密度は試料の断面積から、100 mA / (1.96´1.33 mm2) = 39 kA/m2と概算される。電
流印加によって転移温度の上昇と低温ソフトの抑制が観られる。これらは図 6 の実験から発熱
が主因であることがわかっている。電流印加により発熱した試料と温度計の間の温度勾配を排
除するために、超流動液体ヘリウム内で同様の実験を行った結果、J  || c と J ^ c の条件共に、
電流印加の有無で比較したところ 10E-5 の精度で変化は現れていない。本研究計画当初から超
音波測定の測定手法を改良し測定精度を高めて電流誘起現象を探索してきたが、現状用いてい
る単結晶試料と超音波測定の組み合わせでは「反転対称性無き結晶構造に起因する交差相関現
象」は測定精度内で観測されないという結論に至った。 
 

  
図 5  UNi4Bの弾性定数C66の電流下測定 

J || b 
図 6  UNi4Bの弾性定数C66の温度依存性  

J || c と J ^ c の比較 
 
(3) URu2Si2の強磁場領域における格子不安定性の検証 
 
図 7に弾性定数C 66の磁場依存性（H || [110]）を示す。縦軸は零磁場における弾性定数の相対
変化であり、比較のために各温度のデータが重ならない様、縦方向にシフトして表示している。
4.2 K では磁場印加と共に 3E-5 程度のゆるやかな硬化が観られ、降温に伴いその変化が顕著と
なっている。常伝導相におけるこの横波超音波の変化は、先行研究ではローレンツ力による横波
超音波の変化として解釈されている。[14] 一方、最低温 70 mKで 5 T 付近にみられる「折れ」
のような振る舞いは超伝導相内での磁束の変化を捉えていると考えられる。また、昇磁過程と減
磁過程でヒステリシスが生じているが、今のところ本質的なものかどうか原因はわかっていな
い。 
次に、HO相内における四極子感受率の磁気異方性を静磁場(static)とパルス磁場(pulse)下で調
べた結果を図 8 に示す。ドレスデン強磁場研究所で行った H ≦ 58 T のパルス磁場で得られた
弾性定数C 66の磁場変化と比較すると、静磁場は概ねパルス磁場実験を再現している。静磁場下



におけるC 66の磁場変化をH  || [100]と H  || [110]で比較すると 28 T で 5E-5 程度の異方性が生
じている。ここで、この異方性が非本質的な原因で生じている可能性について考察する。本系は
正方晶であり、各種物理量にH ^ [001]と H  || [001]に大きな異方性があるため、結晶軸に対し
て磁場方向のアライメントがずれている場合、変化量が大きい a-c 面内の 2 回対称成分が容易
に混ざる可能性がある。 
 

  
図 7  URu2Si2の弾性定数C66の極
低温における磁場依存性H || [110] 

図 8  URu2Si2の弾性定数C66の磁場依存性の比較 
（静磁場 ≦ 28 T・パルス磁場 ≦ 58 T） 

 
本研究では半固定型の一軸回転ステージを用いており、試料と冷凍機を極低温に保ったまま回
転できない。磁場方向（試料）を回転する際は希釈冷凍機全体を一度常温に戻さなければならず、
磁場方向に対する軸立てに 1 - 2°程度の誤差が生じ得る。このミスアライメントの影響を排除す
るため、将来的には低温でアライメントが可能な 2 軸ゴニオメータを用いた追試実験を行う必
要がある。加えて、本実験配置においては、ハミルトニアンの回転不変性に由来する磁気トルク
の影響も考慮する必要がある。これを逆説的に捉えると、HO相内外でこの効果を調べることで
強磁場を用いた磁気トルク実験の検証実験となり得る。これらを遂行するためにはか TOを跨ぐ
広い温度範囲での実験が必要である。 
 
総括 
 
 UNi4B の超音波測定の結果から、トロイダル秩序下でも常磁性状態を保つ U サイトが四極子
自由度をもち、磁場方向に対して四極子応答が強い異方性を持つことがあきらかとなった。これ
らは当初の目的とは異なるセレンディピティな研究成果であるが、複雑な磁気相図の背後に電
気四極子の寄与が確かに存在することを示す重要な結果が得られた。今後、極低温・⾼磁場領域
で新たに発⾒した秩序相の全容解明を⽬指す。磁場下で堅牢な多極⼦⾃由度を⾃在に制御でき
るようになれば、新たな量⼦メモリや、磁場に対して堅牢な量⼦デバイスなどへの応⽤が期待さ
れる。 
 URu2Si2の強磁場領域における弾性応答の異方性の検証には、2 軸ゴニオメーターを用いた強
磁場実験が必須である。引き続き、東北大学金属材料研究所との共同研究で 25 T無冷媒超伝導
磁石を用いた検証実験を進めていく所存である。 
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