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研究成果の概要（和文）： 
URu2Si2 の未解明の秩序相「隠れた秩序」の候補として近年提案されている多極子秩序模型を

検証する為にドレスデン強磁場センターに於いて最大磁場 68.7 T のロングパルス磁場を用い

た URu2Si2の弾性定数(C11-C12)/2 モードの超音波測定を行った．その結果，URu2Si2の弱磁場・

低温領域ではΓ3 対称性の格子不安定性を伴った c-f 混成による重い電子状態が形成されてお

り，高磁場領域ではその混成が切れ，同時に格子不安定性も消失していることがわかった． 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have performed ultrasonic measurements of elastic constant (C11-C12)/2 on URu2Si2 by 
using long-pulsed magnetic field up to 68.7 T at Dresden High Magnetic-field Laboratory in 
order to investigate the multipole ordering models which has recently been proposed to 
explain the unknown 'hidden order' parameter of this compound. The present results show 
that the c-f hybridized heavy-electron state of this compound accompanies 3-lattice 
instability, and also suggest that the both hybridization and the lattice instability 
disappears at high magnetic field region. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 URu2Si2は 17.5 K で未解明の低温秩序相「隠
れた秩序 (HO: Hidden Order)」を示すが，
その秩序変数は当該研究分野において四半
世紀もの間，謎として残っている．更に低温
の 1.4 K で本系が示す非従来型の超伝導の発
現機構もまだ解っていない．本物質の研究の
初期段階で，隠れた秩序を解明するための鍵

と考えられていた HO 相内に現れる微弱反強
磁性は「非本質的な起源」であることが現在
判明している．その起源とは試料内に存在す
る微少欠陥（残留歪み）が生む圧力分布であ
り，〜1 GPa の静水圧下に存在する反強磁性
相が常圧下に於いてもわずかな体積分率で
誘起されていることが原因である．我々は本
究開始当初にハイブリッドピストンシリン
ダセルに同軸管を導入した静水圧下の弾性
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定数測定に挑戦し，P ≦ 1.6 GPa, 2 K ≦ T 
≦ 300 K の圧力・温度範囲において 103 MHz
の高周波超音波を用いた測定に初めて成功
した．(図１）その結果，弾性定数 C11は圧力
誘起反強磁性相境界で，隠れた秩序の相境界
と比較して大きな弾性異常を示し，120 K 付
近から続く低温ソフト化は 1.6 GPa において
も存在しつづけることが判った．この弾性定
数 C11 のソフト化の起源については未だ良く
解っておらず，超音波を用いた本物質の先行
研究であるLüthiらの報告によると，強いc-f
混成効果の影響が Gruneisen の関係式によっ
て格子系（バルクモジュラス: CB）の変化と
して現れる Kondo Volume Collapse が原因で
あるとされている．その後，桑原らにより弾
性定数 (C11-C12)/2 でソフト化が観測されて
おり，局在５f 電子の結晶場模型を用いた説
明が試みられている．一方，遍歴電子描像か
らそのソフト化を理解するとΓ3 対称性の格
子不安定性（即ち，orthorhombic 型に結晶格
子が歪み易い状態）が本物質の低温の重い電
子状態で増強されていることを示唆してい
る． 
 こ こ で ， 弾 性 定 数 C11 は C11 = 
CB-Cu-2C13+(C11-C12)/2 と書き換えられる．C11

は CBと(C11-C12)/2 の両方の寄与を含むため，
どちらのソフト化が支配的で，かつそれらの
ソフト化の起源が隠れた秩序とどのような
関係にあるのかが未解明の点であった． 
 上述の通り，(C11-C12)/2 モードに現れるソ
フト化の起源は局在電子描像からは U-5f 電
子の結晶場が考えられる．即ちΓ3型の歪み場
と結合する電気四極子 O2

2 もしくは高次多極
子モーメントの自由度を電子系が有するこ
とを意味する．一方，遍歴電子描像では，バ
ンドヤーンテラー効果，即ち混成バンドが持
つ軌道成分の揺らぎに伴う格子不安定性が
その起源と考えられる． 

 
２．研究の目的 
 
 重い電子系の典型物質 URu2Si2 の隠れた秩
序相の弾性特性を静水圧下・強磁場下におい
て調べ，さらに Th 置換・Rh 希釈による化学
的置換・圧力効果等と比較し，本系が有する
Γ3 格子不安定性と隠れた秩序の関係を明ら
かにする． 
 
３．研究の方法 
 
 純良単結晶試料を育成・成形し，北海道大
学で新たに立ち上げた位相比較法超音波測
定装置を用いて高周波（f ≧ 100 MHz）の弾
性定数測定を行う． 
 高磁場下における弾性応答は，ドレスデン
強磁場センターのパルス磁場を用いて最大
67.8 T までの磁場変化を行う． 
 
４．研究成果 
 
 (1) 弾性定数は電子系の応答に加え，バッ
クグラウンドとして音響フォノンの温度依
存性（非調和振動の効果）を含むため，これ
らのソフト化の起源を議論するには適切な
バックグラウンドを見積もる事が必要であ
る．これを検証するために先ず参照物質
ThRu2Si2の弾性定数を測定し（図２），それを
URu2Si2 の弾性定数と比較し,擬似的に格子・
フォノンの寄与を差し引く事により，5f 電子
の弾性定数への寄与を浮き彫りにすること
ができる.その結果，URu2Si2におけるΓ3対称
性の歪み場に対応する弾性定数(C11-C12)/2 の
ソフト化はフォノン起源ではなく 5f 電子に
由来すると結論できる． 
 
 (2) 先述の静水圧効果と並行して，Rh 希釈
による化学的圧力効果により重い電子系

 
図１ 静水圧力下のにおける URu2Si2 の超音
波測定で得られた弾性定数 C11の温度依存性 

27.0

26.5

3002001000
T (K)

27.5

27.0
6

5.7

C
ij (

10
10

J/
m

3 ) 6.5

6.2
10.0

9.6

11.2

10.8

10.6

10.3

12.6

12.3

ThRu2Si2

C44

C66

(C11-C12)/2

URu2Si2C11

 
 
図２ URu2Si2 と ThRu2Si2 の弾性定数の温度
依存性 



URu2Si2 の隠れた秩序相と，Rh 希釈によって
誘起される反強磁性秩序相における弾性応
答を調べた．Rh 希釈系の U(Ru1-xRhx)2Si2 (x = 
0,0.02,0.07)単結晶試料を研磨し，高分解 
能超音波測定 (測定周波数 f ≦ 175MHz)を
行った結果，反強磁性相での横波弾性定数
C44,C66,(C11-C12)/2 の変化量が縦波弾性定数
C11に 比べてそれぞれ 1/60, 1/500, 1/20 程
度であることがわかった．（図３）これらの
横波モードに対応する自発歪みは反強磁性
転移前後で生じておらず，10E-5 の精度内で

Rh ドープ系の結晶格子の対称性は正方晶を
保っていると結論できる． 
 (3) 一方，2010 年 に播磨らによって，隠れ
た秩序変数の候補として多極子秩序モデル
(xy 型反強電気四極子秩序）が提案され，本
研究開始直後に楠瀬らによってさらに高次
の xy(x2-y2)型反強電気十六極子秩序モデル
が理論提案された．その検証作業は様々な実
験手法で続けられ，本研究の遂行中にも網塚
らによって共鳴 X線散乱実験が行われ，反強
電気四極子モーメントの観測が試されたが，
いまのところ実験精度内でそれらの証拠は
見つかっていない． 
 多極子秩序モデルが発表されたことを鑑み，
それらを超音波実験で検証する為には等方
的に圧力を加える静水圧下実験よりも，強磁
場下で弾性定数の磁場方向依存性を測定す
る方に優先順位があると研究代表者は考え，
隠れた秩序相において H || [100]と H || 
[110]に磁場を印加した場合の弾性定数
(C11-C12)/2, C66の温度, 磁場変化を予備実験
で測定し，両者を比較した．その結果，10E-5
の精度内では磁場を回転しても有意な差は
観測されなかったため，少なくとも H ≦ 8 T
の c面内磁場中弾性定数測定では誘起四極子
による応答は 実験精度内では現れないと結
論した.（図略） 

 (4) 上記実験結果を解析し四極子-格子結
合定数を見積もった結果，楠瀬らの反強十六
極子秩序モデルを仮定した場合，結晶場と誘
起四極子モーメントの寄与が非常に小さく，
観測精度にかからないと判断されたため，現
在の超音波測定の精度で検出するためには，
さらなる高磁場下においてそれらの効果を
増大させ，c 面内磁場方向依存性を測定する
必要性が生じた．そのため，パルス強磁場下
における弾性定数測定を計画した． 
 
 本物質に対するパルス強磁場下の物性測
定は，90 年代の杉山らによる磁化測定に始ま
り，これまで日米欧のグループによって精力
的に行われてきた． ここで，c軸磁化率の温
度変化は弱磁場においてT*〜50 K付近極大を
示すことが知られていたが，温度変化におい
てT*から低温に向けて抑制される磁化率の減
少分が，40 T 以上の磁場下で急激に回復する
結果が 2011 年に報告された仏国原子力庁グ
ルノーブル研究所グループによるパルス強
磁場下の磁化測定からわかっている．また， 
c-f 混成の特性温度 T*は隠れた秩序が消失す
る 35-39 T 付近で極低温領域まで抑制されて
いることが報告された．これは高磁場領域で
は重い電子状態がスピン分極した比較的軽
いのフェルミ液体状態に変化していること
を意味する． 
 パルス磁場下での本物質の超音波実験に
関しては 2000 年初頭に 3報の報告があるが，
全て体積変化に対応するC11および C33の測定
結果のみであり，対称性を低下させる横波モ
ードの報告は無かった．そのため本研究では
Γ3 対称性の orthorombic 歪み場に対応し，
(x2-y2)型の局所電荷分布と結合する横波弾
性定数(C11-C12)/2 をパルス強磁場下で初めて
測定した．  
 2012 年 6 月 4-8 日と 12 月 17-21 日の二度
に分けてマシンタイムを申請し，ドイツ・ド
レスデン強磁場センターに於いて最大磁場
68.7 T（パルス幅 ~120 ms) のロングパルス
磁場を用いたURu2Si2の超音波測定を行った．

 
 

図３ U(Ru1-xRhx)2Si2(x = 0.02)の弾性定数
C11, C44, C66, (C11-C12)/2 の温度依存性 

 
 

図４ (a) パルス磁場強度（下）と位相信号
（上）の時間依存性 (b)位相のリサジュー図
形（挿入図） 



ドレスデンのパルス電磁石の特徴は，世界最
長級のパルスの継続時間にある．我々が本研
究で用いた Cell#15 と呼ばれる部屋のパルス
電磁石は上げ過程が 30 ms 程度，下げ過程が
200 ms超のパルス磁場を発生させることがで
きる．（図４）これによりエディーカレント
等の非本質的効果を排除できる．なおかつ，
超音波実験のような数 kHzオーダーの時定数
を持つ実験で充分なデータ点を取られるの
で長いパルス時間は本研究に適している．今
回得られた超音波エコーは expの減衰曲線に
乗る 15 以上の反射が観測された．パルス強
磁場下の実験では生の位相信号をデジタル
ストレージオシロスコープにとりこみ，これ
らの関係式から音速を見積もった． 
 純良単結晶試料はカリフォルニア大学サ
ンディエゴ校の Mapleグループで新たに育成
した単結晶をカットし，GC#5000 エメリー紙
で鏡面研磨した．電気抵抗を測定し，残留抵
抗比(RRR)は 10 程度のものを用いた． 
 T = 1.5 K における弾性定数(C11-C12)/2 の
磁場変化を図５に示す．赤色が c軸，青色と
緑色がそれぞれ面内 a 軸，110 軸に磁場をか
けた弾性定数の変化を，零磁場で規格化して
相対変化で比べている．下窓に超音波吸収係
数を同じ色で示す．[001]軸方向に磁場を印
加した場合,磁化測定における 35-39 T の多 
段メタ磁性転移近傍で(C11-C12)/2 は階段状
の異常を示した．これらの異常が現れる磁場
の値は過去のパルス磁場下物性測定の結果
と一致している． 50 T までの励磁で
(C11-C12)/2 は約 0.7%増大し,その変化量は零
磁場下の温度変化において 120 K 付近から
最低温度までに生じる 緩やかな弾性定数の

減少(ソフト化)の大きさとほぼ一致するこ
とがわかった.この結果から URu2Si2 の弱磁
場・低温領域で形成されている Γ3 対称性の
格子不安定性が，c-f 混成による重い電子状
態と無関係でないことが推測される. 
 一方，c面内に磁場を印加すると 68.7 T ま
で弾性異常は無く，単調に減少していること
がわかる．ここで，それぞれのデータはパル
ス前後で絶対値が零磁場の値に完全に戻っ
ていることに注目されたい．（図５）これは
エディーカレントによるヒートアップが起
きていないことを示している．（また，パル
スの継続時間が短い場合，相図上で断熱過程
をとらず，相境界を走ってしまう磁気冷却効

 

 
図７ URu2Si2 の弾性定数(C11-C12)/2 の温度
依存性 

 
 

図６ URu2Si2 の弾性定数(C11-C12)/2 の磁場
依存性（等温変化） 

 
 

図５ 弾性定数 (C11-C12)/2（上窓）と超音
波吸収（下窓）の磁場方向 H || c, [110], 
[100] 方向に対するパルス磁場依存性．(a)c
軸磁場中の温度依存性 (b) c 面内磁場中の
温度依存性． 



果が起きる．） 
 面内[100]と[110]方向に磁場を印加した
場合，最高磁場領域において(C11-C12)/2 の変
化量に微妙な差が観られるが，データを拡大
するとノイズが目立つ．（図５ 挿入図(b)）
このノイズ全体を測定誤差として見積もる
と 10E-4 オーダーである．面内の 45 度の磁
場方向の変化によってこのように弾性定数
(C11-C12)/2 に差が現れる起源として，局在電
子描像では，結晶場の影響が考えられるが，
理論計算で見積もられる変化量は本実験の
測定精度よりも小さく，現状の SN 比では，
弾性応答の c面内磁場異方性において有為な
差があると結論することはできない． 
 図６は(C11-C12)/2 の c 軸磁場に対する等温
磁場変化の測定温度範囲を 1.5 K ≦ T ≦ 
116 K に拡張したものである．磁場下におい
て隠れた秩序の崩壊と共に回復する弾性定
数の変化量は，温度上昇と共に減少する．こ
の等温過程の磁場変化から，一定磁場下にお
ける温度変化へ変換したグラフを図７に示
す．そうすると，零磁場において 120 K 付近
に極大を持ち，下降に転じる(C11-C12)/2 のソ
フト化は 60 T の磁場下でほぼ消失している
ことが明確になる． 
 弾性定数(C11-C12)/2 の温度・磁場依存性を
3 次元プロットで図８に示す.縦方向は弾性
定数の絶対値を示しており,隠れた秩序相と
その近傍でのみ弾性定数のソフト化が現れ,
高磁場領域でそれが回復している様子がは
っきりと確認できる.H ≧ 40 T の高磁場・
低温領域で弾性定数にブロードな極小が現
れるが,この領域はパルス磁場下磁化測定に
おいて磁化がゆるやかに増大する領域とほ
ぼ一致する．(図８中 黒点) 
 パルス磁場下における弾性定数(C11-C12)/2
の振る舞いと c軸磁化率の振る舞いを比較す
ると類似する点が多い．c-f 混成効果および

隠れた秩序で減少した磁気および歪み感受
率が，磁場変化による隠れた秩序の崩壊にと
もない，回復しているというシナリオが想定
される．本研究結果は，重い電子状態を形成
する電子系の変化と，Γ3の格子不安定性が根
を同じくしていることを示唆している．  
 
まとめ 
 
 本研究では URu2Si2 単結晶のパルス強磁場
下における横波モード(C11-C12)/2 の測定に成
功した．その結果は URu2Si2 が低温で重い電
子状態を形成し隠れた秩序を示すことと，Γ

3 モードの格子不安定性の増大が関係してい
ることを強く示唆する．また，電子-格子間
の結合に対して，c 軸磁場はその結合を切る
働きをしていると言える．  
 (C11-C12)/2 モードは対称性を低下させる
斜方晶歪み(Γ3: 基底関数 x2-y2)に対応する
ことから, URu2Si2 の弱磁場・低温領域では
Γ3 対称性の格子不安定性を伴った c-f 混成
による重い電子状態が形成されており，磁化
測定等との比較から，高磁場領域ではその混
成が切れ，同時に格子不安定性も消失してい
ることがわかった.この格子不安定性の起源
は本系の「隠れた秩序」の未解明の秩序変数
と深く関わっている可能性が高い． 
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