URu2Si2における隠れた秩序と不均一反強磁性の競合
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　重い電子系URu2Si2 (ThCr2Si2型体心正方晶)はTo=17.5 Kで相転移を示し、Tc=1.2 Kで超伝導転移を示す物質である[1]。過去の中性子散乱実験[2]では ~ To以下において反強磁性配列が観測されるが、その秩序モーメントは (o ~ 0.03 (B/Uと非常に小さく、Toにおける比熱の跳び ((C/To~300 mJ/K2mol) などの巨視量の大きな異常とは単純に対応しない。そこで、この物質の発見以来20年にわたって、相転移の機構として「隠れた秩序」の存在が議論されている。しかし、この相転移の機構を議論するうえで、微弱反強磁性と巨視量がどのような関係にあるのかということは実験的によくわかっていないという問題がある。そこで我々は、URu2Si2の圧力効果および元素置換効果に対する微視的(巨視的実験を通じて両者の対応を明らかにし、またその情報から隠れた秩序変数の存在について検証してきた。本講演ではそれらの実験結果を紹介するとともに、我々を含めた国内外の研究グループによって最近明らかになったこの物質の低温相の新たな性質について議論する。

　我々は静水圧[3]および一軸応力下[4]中性子弾性散乱実験によって格子の歪みと微弱反強磁性の関連を調べた。図1にT=1.5 Kにおける反強磁性モーメントの大きさ (oの静水圧(一軸応力依存性を示す。ここで (oは磁気Braggピーク強度から均一な反強磁性を仮定して求めた。我々は、静水圧 P を印加すると (oが連続的に増大し、P = 1.3 GPaで 2.3 (B/Uまで達することを発見した。一方、一軸応力 ( を印加した場合、(oは応力印加方向に対して強い異方性を示すことがわかった。つまり、正方晶の[100]および[110]方向に一軸応力を印加した場合には (oは急激に増大するが、応力を[001]方向に印加した場合には (oはほとんど変化しない。これらの実験から得られた (o(P)、(o(()曲線(( || [100],  [110])は非常によく似ているが、弱圧における (oの増大率 ((o/(X (X=P, ()は一軸応力の方が4倍程度大きいことから、静水圧よりも一軸応力の方が (oの増大に敏感であることがわかる。さらに、静水圧(一軸応力印加による結晶歪みの解析することにより、両実験で得られた (o(P)、(o(()曲線は格子定数比c/aによってスケールされ、(oの増大はc/aの約0.1%増大によってひきおこされることがわかった(図2)[4]。一方、加圧による (oの急激な変化に対し、(oの発生温度は加圧によってもわずかな増大を示すにすぎない。

[image: image1..pict]　上記の中性子散乱実験と同時期に姫工大の松田氏(現都立大)らによって静水圧下29Si-NMR実験[5]が行われた。その結果、圧力下では比較的大きなモーメントを持つ反強磁性相と非磁性の相が空間的に不均一に存在し、加圧によって局所モーメントが増大するのではなく、反強磁性体積比が増大することを明らかにした。この実験と我々の中性子散乱実験を比較すると、我々の中性子散乱によって観測された (oの増大は不均一反強磁性の体積の増大に起因していると考えられる。また、反強磁性体積比の圧力変化の結果を常圧まで単純に外挿すると、その体積比は約1%と見積もられる。このことは、常圧で観測されていた微弱反強磁性はその小さな体積比に起因するものであり、残りの約99%はこの不均一反強磁性とは異なる「隠れた秩序」によって占められていることを強く示唆するものである。

　これらの圧力実験は、反強磁性の発達を観測する上では有効な実験であったが、これまでほとんど微視的な情報が観測されていない隠れた秩序相の性質を研究する上では圧力セルを使用するという制約上、困難な点が多い。そこで我々は最近、加圧せずにc/aを制御できるRh置換系U(Ru1-xRhx)2Si2について巨視的(微視的実験を行ってきた[6]。その結果、中性子弾性散乱実験によってc/aが約0.1%増大するのに対応するRh 2%では、To=13.7 K以下で隠れた秩序相を示すのに対し、 TM ~ 8.3 K以下では不均一反強磁性が急激に発達するのを発見した。この実験によって得られたx-T相図を図4に示す。URu2Si2では隠れた秩序に関する数少ない微視的情報として、To以下で中性子非弾性散乱によって強い磁気励起が観測される。そこで、我々はRh 2%における両相において磁気励起を調べたところ、隠れた秩序が支配的な温度領域 (TM<T<To) では明瞭な磁気励起が観測されるのに対し、反強磁性が支配的な温度領域 (T<TM) では磁気励起がほぼ消失することがわかった(図2)。これらの実験で明らかになった隠れた秩序と反強磁性の競合や反強磁性相における磁気励起の消失は、我々がこれまで隠れた秩序の候補として提案してきたU 5f電子がもつ非クラマース二重項による反強四重極秩序によって定性的に説明できると考えている[3,6,7]。
[image: image2..pict]　現在、我々を含めた国内外のグループによるURu2Si2の静水圧実験[8-11]によって、加圧により反強磁性相が安定化するという結果は一致するものの、そのP-T相図は試料や圧力条件に強く依存することがわかっている。P-T相図から得られる情報は2相のカップリングの対称性を議論する上で重要であり、この情報から隠れた秩序変数の候補を絞り込める可能性がある。よって今後、同一条件による微視(巨視測定など、より精密で確かな実験が必要となると考えられる。
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図1. 均一な反強磁性を仮定した場合の秩序モーメントの圧力(一軸応力変化





図2. 静水圧(一軸応力下におけるc/aの変化に対する秩序モーメントの変化





図3. U(Ru1-xRhx)2Si2におけるx-T相図と


T=1.5 Kにおける秩序モーメント





図4. U(Ru0.98Rh0.02)2Si2のQ=(1,0,0)における中性子非弾性散乱スペクトル
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