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研究成果の概要（和文）：通常とは異なる超伝導体である URu2Si2の超純良単結晶を作成した。

この単結晶試料を用いて２９Si 核磁気共鳴測定を行った。この測定によりこの超伝導体に現れる

隠れた秩序相を明らかにした。特に秩序相での回転対称性について明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文） : Ultra-pure single crystal sample of non-conventional 
superconductor URu2Si2 is prepared. Using this sample, 

29Si-NMR measurements are performed. 
The hidden-ordered state of URu2Si2 is clarified. Especially, rotation symmetry in the 
ordered state is clarified. 
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１． 研究開始当初の背景 
超伝導体 URu2Si2の隠れた秩序状態は、２０
年来にわたり、その秩序パラメーターが同定
されていない。そのため、その同定は、f 電
子系研究の大きな課題のひとつとなってい
た。 近、隠れた秩序状態で、ab 面内の４回
対称性が破れているという報告があり、その
検証が待たれていた。 
 
２．研究の目的 
本研究目的は、核磁気共鳴（NMR）法を用
いて URu2Si2 の隠れた秩序状態の解明を行
うことである。特に、ab 面内の４回対称性が
破れているかどうかの検証に努める。 

３．研究の方法 
２９Si同位体を５０％濃縮した URu2Si2単結
晶試料をチョクラススキー法にて作成した。
この試料を用いて、２９Si の NMR スペクトルを
精密に測定した。２９Si 同位体の自然存在比は
4.7％のため、５０％濃縮することにより
(50/4.7)2＝１１０倍の S／Nを向上させられ
ことができる。試料は、電気抵抗率、帯磁率
により評価し、非常に純良（残留抵抗率が２
－３ｍcm 程度）であることを確認した。NMR
測定は通常のパルス法を用いて行った。１２
Tの超伝導磁石を用いてスピンエコーを観測
した。Si－NMR スペクトルはスピンーエコー
をフーリエ変換することにより求めた。磁場
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をかける方向を非常に精密にする必要（誤差
0.1 度以内）があるため、[001]と[110]方向
が正確に出ている単結晶試料を 2軸回転ステ
ージに設置し NMR 測定を行った。磁場を ab
平面内に正確にかけ、ab 平面内で磁場を回転
させ Si-NMR スペクトルの磁場方向依存を測
定した。図 1に試料の断面を示す。 

 
図 1 単結晶試料 

 
見えている鏡面は（001）面である。また上
部に平たい面がでているがこれが（110）面
である。この２つの面を利用して正確に磁場
を ab つまり(001)面内にかけた。 

 
   図２ 単結晶試料 （側面） 
 
図２には単結晶の側面を示す。長軸方向がｃ
－軸である。全体がきれいな金属光沢を示し
ており、良質の単結晶であることを示してい
る。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ NMR プローブ先端部 
 

図３には NMR プローブの先端部を示す。共鳴
回路は２つの可変コンデンサーとひとつの
コイルから構成されている。先端部のコイル
にむけて平行に伸びている２つの棒状のも
のが可変コンデンサーである。コンデンサー
は共鳴周波数を変えるためと、５０オームの
インピーダンスマッチィングを取るために
２つ設置されている。今回の実験では、この
先端部のコイルを２回軸ステージに設置し、
回転できるようにした。 
 
４． 研究成果 

NMR スペクトルについて述べる。図３に
29Si- NMR スペクトルを示す。実験条件は、NMR
測定周波数が４３．９５５MHｚであり、これ
はかけた磁場が H=５.19T に対応する。また
角度 Q は、[110]方向からの角度である。図
3の場合、Q=0 なので磁場は正確に[110]方向
を向いてある。線幅は数ｋHz であり、ウラニ
ウム化合物の NMR線幅としては非常に小さい。
これは試料が非常に高品質であることを示
している。すべての場合、NMR スペクトルは、
ローレンツ型であった。これは、線幅が不均
一性に起因するもであることを示している。
本試料は、非常に高品質であるが、それでも
何らかの不均一性があると考えられる。 
 本化合物では１７K に隠れた秩序転移があ
る。図３に見えるよう秩序状態である低温７
K では、無秩序状態である２５K に比べて線
幅の増大が見られる。これは秩序変数と線幅
に相関があることを示している。 

 
 図４ ２９Si-NMR スペクトル 
 
ナイトシフトについて述べる。このスペク

トルをローレンツ型関数でフィットしたも
のが図の黒い線である。これからセンターの
周波数ｆが求まる。例えば２５K のスペクト
ルでは黒い直線に対応する周波数である。こ
の 周 波 数 ｆ か ら ナ イ ト シ フ ト K は
K=(f-f0)/f0として求まる。ここで f0は参照周



 

 

波数であり次式 
 

ｆ０=
２９H  （１） 

 
で表わされる。ここで２９は２９Si 核の磁気回
転比である。ナイトシフトは静帯磁率と超
微細相互作用定数 Aを通じて比例しており次
式で表わされる。 
 
     K=A    （２） 
 
従って、に異方性があれば、に異方性が出
てくることになる。ここで超微細相互作用定
数 A はナイトシフト K と静帯磁率のプロッ
ト、いわゆるプロットから求まる。
URu2Si2 では超微細相互作用定数 A に ab 面
内の異方性はないことはわかっている。従っ
て、Kはの異方性を反映することになる。図
にナイトシフトの角度依存を示す。ここで
は２５、でのナイトシフトである。
図５からわかるように、ナイトシフトの角度
依存は、実験誤差以内でなかった。２５の
場合、系は無秩序状態である。この時、Si サ
イトは ab 面内で 4 回対称性を持つので、ナ
イトシフトは低磁場で当方的でなければな
らない。従って、実験結果はそれを確認した
ことになる。５K の場合、系は隠れた秩序状
態にある。従って、もし系の 4 回対称性が破
れていれば、ナイトシフトの角度依存が現れ
るはすである。従って、この結果は、隠れた
秩序状態でも 4回対称性は破れていないこと
になる。 

図 5 ナイトシフトの角度依存 
 
 以上の議論は、秩序状態でドメイン構造が
ない場合の議論である。しかし、4 回対称が
破れると主張している静帯磁率の実験では、
2 つのドメイン A と B があると考え、実際、
大きい試料では 4回対称が破れは見られない。
このドメインの効果はナイトシフトの角度
依存性にも影響する。図 6 を用いてその効果
を議論する。図において赤線はドメイン A の
スペクトル、青線はドメイン B のスペクトル

である。ドメイン A とドメイン B は同等な斜
方晶でありお互いに 90 度回転した状況であ
る。２つのスペクトルは 45度で同等になり、
90 度回転すると入れ替わることになる。
NMR 測定で実際に測定できるのは、２つの
ドメインからのスペクトルの重ね合わせに
なるため、緑線で表わされるものになる。図
でわかるように緑線のセンターの位置、つま
りナイトシフトの対応する位置は角度依存
がないことになる。従って、今回、得られた
ナイトシフトの結果からは、4 回対称性が破
れたがどうかは結論できない。 
 今回の結果は、4 回対称性が破れたかどう
かを判断するためにはドメインの有無を調
べることが非常に重要であることを示した。
もし、磁気ドメインがないことがわかれば、
今回の結果は、4 回対称性が破れないことを
強く示唆する。現在までにドメインがある証
拠は得られていない。しかし、通常の双極子
磁気秩序とは異なる高次の多極子秩序の場
合、どのようなドメインが現れるかは全く明
らかではない。本化合物では、高圧下で反強
磁性秩序が現れる。この秩序状態ではドメイ
ン構造は現れない。しかしこの事実は隠れた
秩序状態でドメインがないことの証拠には
ならない。 

 図 6 ドメインでのスペクトル 
 
本研究は 4回対称性が破れの理解にについて、
大きな前進をもたらした。今度のドメインの
解明が待たれる。 
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