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重い電子化合物の中性子散乱

茨塘大学理学部 横山淳

1 はじめに

近年、重い電子系物葺に廃する研究は多諜fとする{頃向に島り、そこで註重い電子状態の形成に関する基本的性震の理
解を目指した研究lこ加え、異方的超伝導、多瞳子秩序、ラットリングと電子の担関、量子臨界点近詩での非フェルミ液

体的挙動など、薪奇量子状態の起諒の解明2こ向けた誹究が精力的に行われている。それらに対する実験では、純長な結

晶の作成や多重極提下での巨損量調定とともに、微調測定は欠くことができない手法である。これまで重い電子系の研

究に適用されている識翠的な謝定手法は多岐にわたってお弘務jえば核磁気共鳴(NMR)辻異方的起f云導の対称J性や磁気

揺らぎとの相関などの解明に重要な寄与を果たし、共鳴X線散乱(RXS)は多極子秩序の秩序変数の同定に決定的な侵害せ

を担うようになったc また、最近の角境分解光電子分充(ARPES)tこ関する実験技祷の進歩は自覚まししこれによって
重い電子状態に寄与する f電子の遍歴的な挙動が明らかになってきた。中性子散乱註対象物震の磁気的性質(麗気秩序

や磁気揺らぎ)や、さらに格子系の性覧(原子位置やフォノン主ど〉を按規約に暁らか;こする基本的かつ直接的な実験

手法として重い電子系の研究に用いられてきた。今後も中性子散乱の手法は、重い重子系のみならず強栢関電子系の物

理の発展に主要な役割を果たすことが寵持されるが、一方、中性子議苦Lは京子炉や加速器といった大型施設の利現在詰
提とした実験であるため、多少敷居が高いと感じる方がいるかもしれない。しかし、実験に必要な物理の基礎知識をも

ち、共同利男申請など実験に必要な手続きを踏めば、誌とんどの方々にとって中性子散乱は気軽にできる実験と私は考

えている。本テキストでは、中性子散乱実験にそれlまど精通していない方々を対象にし、まず中性子散乱に対する基礎

からはじめ、重い竜子系が示す様々な物理現象に対する中性子散乱の適居間在詔介したい。また、重い電子系物質のう

ち、中性子設乱実験が現象の理解に対し一定の投書jを果たしている、ウラン化合物の「語、れた秩j芋jの問題についても

少し触れてみたい。

2 中性子散乱に関する理論的な基礎知識

この章で辻、中性子散乱の理論的背景を教科書を一通り学習せずとも大まかにつかめるように、簡単に説明していく。

よって、数式の震轄について省略している部分が多々あるが、もしそれについて詳しい情報が設しい場合や、さらに深

い理論的背景が必要な場合は、教科書 [1，2];を参類していただきたい。より実験に近い知識に関しては、教科書 [3-5]が

詳しい。自本語のテキストでは、例えば教科書 [6，7]がある。また、以下ではスピン偏橿在していない中'註子老対象物貿

に入射した場合について議論を進めていく。スぜン{雇極した中性子を用いる実験は、非編極中性子散乱実験に詑べて行

われる頻境は少ないかもしれないが、磁性罰究を進める上で強力若手法であるので、必要な場合は19Uえば文献 [2，3]を参

摂していただきたい。

2.1 中性子の性質

中性子は、陽子と廷ぼ等しい費量m老もち、電荷は0の粒子である。また、中性子は 1/2のスゼンをもつために、 μ立

という磁気モーメントをもっている。中性子における名物理量の大きさは表Hこ示すとおりで島る。中性子散乱実験で
辻、原子炉や加速器で生議された中性子を物質に提封し、そこで散乱された中性子の数や散乱方向、エネルギーを測定す

ることによって、物質の性質を調べている。替に、物買に入信された中性子が物質内を透過する擦、設に示すように中

性子詰物質中の原子核との核力や電子がもっ語気モーメントとの礎気椙互作用により散乱されるが、中性子には量子力

学の基本的性質として波動性を持つので、一定の条件のもとでは散乱された中性子に干渉効果が記こり、特定の設数や

エネルギ、ーをもった敦苫L中性子が大きな強度で験出される。検出器で罷縛される中性子の強度の波数およびエネルギ一

変{とはちょうど、物質中の原子核や電子の議気モーメントの空間講造や時詞変化〈揺らぎ)のFourier変換されたものに

対車するため、これをもとに物質中の格子や磁気に関する害重視情報を得ることになる。

中性子は、エネルギ-Eと波数 kの陪に E= h27;;2J2mという分龍関揺をもち、これに物理定数を代入すると、
E = 2.0727;;2が得られる。ただし、 Eおよびたの単泣はそれぞれmeVおよびA-1である。入射中性子として例えば結晶
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表 1 中性子に関係する物理量。

質量

電荷

スピン

議気モーメント

議議子 (nuclearmagneto吋

m = 1.675 x 10-27 kg 

0 

1/2 

μn =-1μN = -1.913μN 

μN = 5.051 x 1O-27J/T 

中の原子関距離程度の波長(=21r/めである 1-10Aを選べば、そのときのエネルギーは 82-0.82 meV程度となり(温

度に換算すると 950-0.95 K程麦)、これは重い電子系をはじめ強調関電子系や磁性体などで興味あるエネルギースケー

ルと重主る。よって、中'註子散乱で辻、弾性散乱実験によって対象物震の空調的な情報を得られるだけで在く、非弾性敢

乱実験老行うことにより対象物質の揺らぎの倍報者重接得ることができる。このこと辻、系の識調的性質を解明する上

で非常に大きなアドバンテージとなる。通常、原子炉や揺速器で生成され物性実験に用いる中性子は、そのエネルギー

によって熱中性子 (thermalneutron: rv 5 -100 meV)と冷中性子 (cold間的ron:rv 0.1 -10 meV)に分けられる。実

際に測定に利用できる中性子のエネルギー註分光器に長存し、通堂は、入射中性子のエネルギーや主査可能範囲などの

スペックが各分光器で公表されている。実験する擦辻、禅定したい波数空間やエネルギー変化に応じて、適切な分光器

を選ぶことが大拐である。

2.2 中性子と物質の相互作用

中性子が対象物質{散乱捧)に顛射されると、散乱体中で中性子誌対象物質老構成する恵子様や語気モーメントと桔互

作賠し散乱される。 中性子詰前述のように霊荷をもたない粒子で島るため、電蒋によるクーロン椙互作用は存在しない。

物質との相互作用辻主に中性子と物質中の頴子核に働く核力、さらに中性子の磁気モーメントと物貿中の電子に起盟す

る磁気モーメントの間に偉く語気相互存期となる。

まず、中性子と物雲中の原子核の聞に動く核力について考えてみる。核力誌原子接の広がり('"10-14 m)謹度の距離

にしか菱重かない相互作患であるので、通需の物性研究で用いる入射中性子の波長(rv1 A = 10-10 m)に比べて非常に小
さい。よって核力による栢互咋用は

21r11? 
丸=τrbd(T)(2ユ)

のように、その空関卦布はS関数となる。ここで、 b{立核設立長とよばれ、原子核の種類や同位体によって決まった値を

持つ。多くの元素では b{立正の実数鐘をとるが、核種によっては負になったり擾素数になる場合がある G これは、中性子

の原子核による散乱は、核力によるポテンシャル散乱が主要な機構であるが、場合によって泣中性子が一時的に原子轄

と接合接を作り、その後放出されるような機構も存在するためである。寄元素や毘位誌の bの平均鐘は中性子育支乱の標

準的な教科書に表として記載されており、問えばN抗 ionalInstitu結 ofSt出ldardsand Technology 羽田ちのWebペー

ジにも示されている向。

一方、物翼の中;こ法電子が電荷 ムスピン s(方向或分の国有誼は土1/2)、運動量pを持って運動している。中性子

が物質中老通退する欝、中J性手の磁気モーメントは、電子のスピン磁気モーメント (με=-2μBS)がつくる議場と、電

子が運動することによって生じる護気モーメント(軌道磁気モーメンりがつくる磁場の彰響を受ける。それぞれは電磁

気学者用いて計算でき、中性子の議気モーメントが受ける磁場辻、

e xR  2μBPxR 
H=Vx一一一一一一一一一 (2.2) 

n R3 

となる。ここで、 R誌電子と中性子の関の程対位置ベクトルである。よって、この磁場と中性子の礎気モーメント (μ且=

一γμNσ)の相互作用辻、 σをPauliのスピン漬算子(方向成分の匡有{直辻土的、 γ=1.913とすると、

と表される。

r_  sxR 1pxR， 
Vm =ーμn.H=-2γμN向 σ・{Vx--;::;::;一+-;;-Tl"<一}

< R"0 fi R"0 J (2.3) 

これらの相互作男によって、入射された中性子は物糞内で散乱される。今後、散乱を取り扱う擦に、核散乱、議気散乱

とも散乱前後で散乱誌のとりうる状態を張本的に変えてしまうような変化老生みださないことを前提に、 Born近般を用

-676-



「重い電子系若手秋の学校j

いて議論を進める。核散きしに関して誌等方的な敦乱のみを扱っており、興味ある空間のサイズ(原子関距離程変〉と比べ

て原子核の丈きさ辻非営に小さしまた、各々の露子核の内部構造や散乱における中関過程の詳細が必要ない状況で辻

妥当であると考える。一方、語気散乱に関しては、電子は空間的な広がりを持ち散乱誌異方的であるが、その相互作用

エネルギー法おおよそ 10-3K程度かそれ以下である。これは入射中性子のエネルギーに比べて十分小さいので、 Born

近{訟で取り扱うこと辻妥当と考える。

2.3 散乱断面積

ここでは、散乱体によって散乱される中性子む強震に対応する散乱額面積について考える。まず、 z轄方向;こ進む入射

中性子ビームのブラックス(単位時開、単位面積あたりに流れる中性子数)が町x)であるとする。これが散乱体内に入

ると、物賓との椙互作患によって中性子泣吸収また詰散乱され、減少していく。よって、位置z近梼のdxの範囲におい

て散乱体によって吸収および散乱された中性子の数辻、 -d創的=斬x)pσTdxと表される。ここで、 p拡散乱体の数密

度であり、 σT誌散乱手本の物質に設存する全新面積と呼ばれる量である。全断面讃ほ吸収蔀分σaと散乱部分σに分けら

れ、 σT=九十σと表されるが、申世子散乱実験を行うことにより物質の構造や夕、イナミクスを調べることは、散乱部分

である σのうち、数苦しされた中性子の角農およびエネルギー絞存性となる微分散乱既面穫ポσ/df!dE';を語べることに対

Eちする。ここで、口およびE'はそれぞれ、散乱された中性子の立体角とエネルギーであるc

中性子を設乱体に入射する前と中性子が散乱された後の中性子と散乱体の状態を以下のように定義する。

散乱前の中性子: φ「子主rTラ 散融乱詣齢の散艶苦乱秘L
散髄組言乱L唯蜘後の紳中性肝院子: ザ=予告ε包h 散乱f去の散乱体 :IA') (2.4) 

ここで、 kおよび、L3誌それぞれ中性子の波数と設動関数の規格化を行うための体積である。この場合、中性子および散

乱体の状慧として (k，A)から (k'，入')への変化を伴う徹分散乱断面槙辻、ぐt>iを入射中性子のブラックス、 dnk'を最苦L中
聖子のうちi変数k'が及ぶ立体角f!およびエネルギーE'近傍のd白dE'の麓圏内にある状態数、 Wkλk'λF在遷移確率と
すると、

(h-l内 w
認否)叫 -E25E7 叫 f

と考えられる。弘、 dnk'辻それぞれ中性子の実空間の密度および、k空語の状態密度を考嘉すると、

(2.5) 

φ
 
会主(中性子の空龍密度×速さ)ぅ

(よγ 。一γ=-)。-dM
(2.6) 

(2.7) dnk 

と書ける。また、相互作屠ポテンシャルをVとすると、 Wkλk'入2はFermiの黄金聾より

Wk)¥.k'λ 手前IVlkλ>12o(E十 E入一 E'-E，¥') (2.8) 

と表せる。ただし、 Eおよび、Eλ はそれぞれ中性子および散乱体のエネルギーである。これらを式2.5に代入すればよい

が、さら記、 PaとPλ をそれぞれ蛤状謹において中性子スピンがσである確率、敢乱体がλの状患をとる確率とし、ま

た中性子が敦註されたときにとりうる中性子スピンと散乱体の状態λFのすべてについて和をとれば、式2.5のように教

室L体の状謹について限定をする必要がなくなり、微分散乱断面積は

ぷσ

d0.dE' 
引品)22二九九乞 I(k'a' A'lVlkaA)12 d'(いEλ-EA，)， 
、一一 / λ，(J λI tfJ' 

(恥 =E-E')

(2.9) 

と表すことができる。
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2.4 格子系に関する曹報:核散乱

スピン編檀がない中性子を散乱体に入射した際、散乱体中の嘉子核によって散乱される中性子について考える。原子

壊が格子を組む場合は、原子接の位置を Rjとし、式2.1をもとに栢互作用ポテンシャルを

V(r) = I:Vnjケ-uzZ23fw-Rj) (2.10) 

として式2.9に代入したとき、中性子のスピン部分の和と散乱ポテンシャルによる遷移行列要素のうち中性子の波動関数

む部分 Ik)についてまとめると、式2.9泣次のように書くことができる九

d2σ 

dDdE' 2引(品品剥玉J)y25P九i州写P只丸引1ぱポ岬lj(r-バ舟か(ケトTト一旦む吋叩)1浄i持k飢叫吋入め)
Z引(2占去寺剖互4)y25P凡|引写PK九叫山リポ訓川(怜何仲(K，)e-tκ吋昨が)片yγεe-t一→zκRjl附λめ桝)片12恥十吟ι一4払ん制!)， ラ
ただし、ぬ(←j則的引か 民;=k'-k.

この式に対して、エネルギ←保存を示す6関数を

計五ω+払 -E川=三-:-I e-i(恥十Eλ-EAf}主/九dt¥---- I -A  ハノ 2rr1i I 

と書き直し、さらに散乱体の状態を決める Schrodinger方程式冗i入)= EAI入}から

ε
侃・Rj(ま)

のように Heisenberg演葬子を導入すると、散乱断麗積は

ぽ t/五 消 .Rjε一例t/九εεJ  

品i=: (会)2完工民同IVn州 J(eiκRj(O)e-備えぺt)γ句

(2.11) 

(2.12) 

(2.13) 

(2.14) 

と書き直せる。ただしこの式を導出するにあたち、 Pλ{λ1...1めに対する入の和については、原子核の開設体やスピン

についての平均(九をそれらの分布関数としてた)と熱平均 (pλ在Bol脂血加な関数として手・う)の両方在もたらすと
した。

さて、核散乱の散乱長の核種の違いについては、異なるサイトの原子核開には相関誌ない。よって、百;がjによらな

い胎では、官克7の中身誌

bj，bj (Ef 日〉
Ibj 12 = Ibj2 (jご=j') 

Ibl2十djjf(司王-lbI2) (2.15) 

となるので、式2.14は以下のように、異なるサイトの原子核に対して干渉牲をもっ霞乱成分と非干渉笠の散乱或分に分

けられる。

ポσ

dDdE' 

(品--;)
coh 

(品)
incoh 

(土)
coh 
+ (ム)…d口dE' 工 ¥ dDdE' ) ，__ __L  

三守f2 宗5 f (作伊ε
等主守Zヰεj介〈作e包活κK，.R民恥h恥3バ舟州〔杓糾叫O約)eε ば j(t))e-iwtdt，
グcoh=釘Ib1

2
，ぴincoh=釘(南吉-fbI2). 

(2.16) 

(2.17) 

(2.18) 

(2.19) 

重い電子系物質などの強相関系物質群に対して、中性子散乱を用いて格子系やスゼン系の構造やダイナミクスをコ調べる誌とん

どの場合、散乱捧の空間措報を多く含む手掛主散乱成分Eこ注目して実験者行っている。そのため、式2.18のσi部品は得られる

ヱ文献 [1，2]などでは、散乱ベクトル κの定義がこのテキストとは符号が反転していることに注意。いずれにせよ議論の本質には影響しないc
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デ、ータのパックグラウンドに寄与することになる。余設で島るが、剖えば71'く素lHのσincohは80.2barn (lb訂 n= 10-28 m2) 

という値をとり、 f自の多く物質の値(おおよそ 1barnのオーダーかそれ以下)に比べて非常に大きい。このため、実験中

泣クライオスタットに水滴などがついた状態で中性子ビームを当てると、大きなパックグラウンドを生み出す原因とな

ることに注意すべきである。

ここからは、融乱断面穫のうち干渉性散乱成分について議論を進める。まず、嘉子議の密震に関する演算子

ρκ(t) 乞ε-iκ Rj(主)ヲ (2.20) 

ρ(r、t) 誌Jp~(t門 (2.21) 

を用いると、式2.17辻、

(d2σrohσcoh k' 1 一→)r巾d凸 h 一一一一一イj山附d口dE' よ 41πτjた.:2πft i 

と表される。このうち、(-.うで表される相関関数の部分に関しては、無擦の過去の時間におこったことに対する影響は

現在は窺っていない{棺関はない)と考えられるので、 (ρκ(0))= (ρκ{∞)) = (pκ)および(ρ-κ(0)ρκ(∞))= (ρ-κ)(ρが
とすると、

(p-κ(0)ρκ(t) ) 

dpκ(t) 

(p一~)(pκ)+ ((p-κ(0)ρκ(t))一{ρ-κ)(ρκ)) 

{ρ-κ)(ρκ) + (δp-κ(0)0ρκ(t))， 
ρκ(t) -(ρκ) 

(2.23) 

(2.24) 

のように組問関数老静的な成分と揺らぎの成分に分けることができる。これらはそれぞれ中性子弾性散乱および非弾性

散乱として寄与し、式2.22は以下の2つの項

(品7):oh
4ι 
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pu 

a
T
L
U
 κ
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《
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、‘t，ノnu 
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九
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ド
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叫
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叫

刊
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一k

σ
一
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』
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一
ど

(2.25) 

(品7): (2.26) 

の和で書くことができる。

2.5 核散乱:弾性散乱と非弾性散乱

まず、弾性散乱について注目してみる。ユニットセル中に 11障の原子があるとき、原子核のイ立嵩老、格子の平構位置
4と格子譲動によるそこからのずれをL(jぅt)を用いて Rj(t)=時+uなうt)と表せば、式2.25中の (ρκ〉は、

(pκ) E二 ε i~.f.j (e -i~.U(内 = Le-i~.fj εーさ ({~.U{川 (2.27) 

3 

W町州刊(何例κ叫) = i伽 叫吋j
となる2九O また、結品中の原子核数をN、ユニットセルの体積老旬、諒子核の秩序波数ベクトルと等錨な逆格子ベクトル

老ァとすれ認、式 2.25 中の l(p~)12の中の干渉の位相部分の和辻

(矛-"".l，r ~ N i作= N¥-"J  ) :o(~ -r) 
Vo 一一ー

(2.29) 

と変形できるので、式2.25に対して散乱中性子のエネルギーを積分して得られる散乱断面積は、

(zi 伊 )3 ゃ五)ei 二 NτIb12e-2Wγ o(~-r) 
coh 

(2.30) 

2式 2.27の変形のうち、 Bose粒子の生成・消滅演算子の線形結合で表される演算子 Aに対して、 (eA)= e告は2)の関係が成立することについて
は、文戴 [1]の p.213が詳しいc
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となる。これは6関数の部分を見ればわかるよう記、いわゆる L関 elの条件を満たす散乱ベクトルκでのみ有慢な散乱

断面積をもつので、 Bragg散乱を表している。慌に槙子のユニットセルに複数の原子{原子核)が存在する場合辻、これ

までの議論で用いた原子の佐置 fjをユニットセルを指定する位置ベクトルEとユニットセル内の嘉子を指定するベクト

ルdに分けて、も→.e+dと置き換えれ試、直ちに

ー と九一一~ 1F~(~)12ó(~ -r)， (お:h 料)3午
dfl ) ß~h Vo ム d

Fn(κ) 

Wd(κ〉

2:bde-況 dε 眠

j({κ 川崎2)

(2.31) 

(2.32) 

(2.33) 

が得られる。ここで凡(κ)は原子按が作る培子に関する構造由子であり、 N、切はそれぞれは結晶中のユニットセルの

数および体積在意味する。この式は通常のX線屈折に対して得られるものと大変よく叡ているが、異なる点として、講

造匿子の中にはX線自訴の場合にみちれる票子尭獄昌子のような空酷強存を示す理子はないことに注意したい。これは、

X線屈折では散乱持中のイオンの屑りの電荷分布を反映してX隷の匝折強度が決まるのに対し、中性子回訴の場合では、

散乱捧中の原子核は点としてふるまうためである。また、それに関連して、 X嬢百析では京子番号が大きいほどイオン内

の電蒔が増えるため回折強慶の増大が見込まれるが、中性子圏折ではそのような関保試金く、物質に固有主散乱長五が

団新強農を決定づけるという違いがある。この特撤より、中註子回折実験では、 X舗では観顕しづちい軽い元素の配要u
に隠する2信報を得ることができる。

また、式2.30にみられる W を含む富子は Debye-Waller因子とよばれ、原子の平衡イ立置からのずれの2乗平均に対応

する原子位量のぼやけむために、 Bragg反封強度が減少することを表すものである9 重い電子系を対象とした多くの実

験では、謝定が抵温で行われることから格子の熟振動む影響詰fJ，さく、また、比較的低角の散乱角を持つBragg散乱を
閤いることが多いため、この理子を考患に入れる必要がない場合が多い(つまり e-2W"-' 1とする)。しかし、例えば近

年注目されているラットリング現象のような、イオンの振動が広い温震領域で本質的に存在する系では、 ε-2W誌それら

の情報を含む重要急量になってくる [9-11Joちなみに、結晶構造解者?などで多毘される Bという罰様な変数と W との

関係は、等方的な原子の振動 ((u;)= (u~) = 伊~) = ~(包2))がある場舎に誌B=(釘)2/κ2X W である。
次に、非弾性散乱のうち 1つのフォノンの励起を伴う散乱過程について考えてみる。ユニットセル内に 1舗の原子が

ある場合、弾'陸敢乱のときの議論と同隷に Rj(t)=.ej十 u(j，t)とすれば、式2.260)相関関数の部分は、

ぬ κ(0)仇 (t))=乞ε-iK-(.ejl εj)x ((ei~.U(j .O) ε一向山) _ e-2W) (2.34) 

となる。ここで、潰算子A= i~. u(jヲ母、 B=-iκ. u(j'ぅt)に関して成り立つ

(εAεB) =ε主(A2+B2+2AB) (2.35) 

という関採を用いるとえ式2.3壬は

(Opーポ0)同(吟)=乞汁 (2.36) 

と変形できる。 ({κ.u(j，O)}{κ.u(j'，t)}l泣小さい{甚なので指数謂数の部分老展開し 1次の項までとると、式2.26の童文
書L額面棲誌、

(件土)江:= 主包2生主ι j与陪吊5??εf一-2We-id位dE'} __'- 41介了 k 2r.了7九も
(2.37) 

と表される。 ({κ ・u(j，O)}{κ.U(j'， t)})の異体時な形として単原子結晶に生じる譲和振動によるブオノンを考える主ら
ば、原子の質量を M、振動の変位方向ベクトル老 es(8 = 1，2，号、掻動の波数をふ振動数を地(q)としたとき

ゃ |κ.eS(q)j2 
({κ. U(j， O)}{κ.u(j'，t)}) = 一一一>:

2NM 台以q)

ns 

3この関係の導出は文献 (1]のp.229が詳しい。

x[εiq.(.ej，-Cj)ε山 (q)t
ns十
e-;q.(l!.jl-Cj)e山 (q)t(1十 n

s
)]，

1 

e五ωs(q)/kBT- 1 
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と書けるので [1，12]、これを式2.37~こ伐入し弾性散乱のときと同議にまとめると、散乱断面積は、

(品7):=守51子会ε刊誌iκ二:rj2
x[ηs o(ω十ωs(q))o(κ-q-r)+(ns+1)o(ω一ωs(q))o(κ十 qーァ)] (2.40) 

となる。この式のうち、[...Jの中の第1項は中性子の散乱によって 1つのフォノンが楕滅する過程、第2項は1つのフォ

ノンが生或する過程老衰しているc

まず、式2.40の中には、散乱斬面積中に iκ.es(q)12があるため、 κが大きい抵どフォノンによる散乱強震が大きくな
ることに注意したい。後に示す語気散乱で辻、磁気形状因子のために散乱ベクトルの大きさが増大するほど強度が小さ

くなる。よって、この違いをうまく利用すれば、散乱スペクトルにおいてフォノン勃起と磁気酷記の区部をつけること

ができる。また、 iκ.es(q)12を剥用すれ試、フォノンの分極に関する情報が持ちれる。関えば、非弾性散乱の測定を広
いたωおよびκの範囲で行い、得られる各モード(分極)の音響フォノンの分散関係からそれぞれの音速を求めることが

できる。立方晶でのそれらと弾性定数との関保は、教科書 [131などに示されている。

原子核による中性子散乱に関する議論の最後に、非干渉性弾性費支乱について軽く触れてみる。 N習の原子核からなる

散乱体に対する非干渉性弾性散乱の散乱断冨積は、式2.18に対して干渉性散乱のときと同様に計算在進めると、

(長)L=ZTNe-2W (2.41) 

が得られる。この式では Debye-Waller因子のみが霞乱ベクトルに故存しているが、低温で誌この自子は 1に近くなるの

で、散乱ベヲトル故穿l'主は抑えられ等方的者数乱になる。実験を行う擦、場合によってはパナジウムヴ)の非干渉性弾
性散乱を灘定してその強度を基準檀とすることにより、分光器や試料セッテイングなどの実験条拝によって異なる中性

子フラックスの定量辻較を行うことがあるかもしれない。

2.6 暖気モーメントに関する培報:磁気散乱

次に、言文書しイ本中の電子による語気モーメントに対する中性子散乱の散乱欝面積老考えてみる。式2.3の相互作吊老結品

中の全ての霊子に対して和をとり、式2署9に代入すれば、散乱新面穫辻以下のように主る。

d2σ 

dCJdE' ~(非)2向山)25九九

|/S3X  R1P3x R¥|  
X ~/ !(k'(J'.¥'1午σ(vxl「 117)lkd)|伽 ÷ι-E)，'). (2認)

このうち、遷移行子IJ要衰の中で中性子の産標に窮しての積分在行うと、遷移行列要素のうちの電子のスピン・軌道部分は

いくつかのベクトル諒葬を経て、

治'IVxう竺!k)
/， 1η; xR  

(k'I~~-Jー-"Ik) 
n R3 

釘 ε-tκ Tj[え x(Sj Xえ))，

-Zε-iK，.Tj (Pj xえ)
(2.43) 

(2.44) 

と変形される。ここでえ誌散乱ベクトルの単柱ベクトルであり、 R= T - Tjとした。よって、 Q上という磁気散乱演算
子を

Qょ=苧-tκ Tj [~ X (いえ)+か x]Jj] (2.45) 

のように定義する。さらに敢乱断面積中の中性子スピンに関する和を実行すると、中性子のスピン辻偏極していない場

合誌、

L Pa((J1 (0-. Q~)I(J'ì( (J'I( 0-. Q上)Iσ) =Q~.Qょう (2.46) 
CY(Y' 

(ただし σ ト

。。円。
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が得られる。また、式2.45の右辺のスピン部分の形を参考に次のような関孫を持つ演算子Qを定義する。

Qj_ i;， x(Qxk) 

Q (え.Q)i;"

E二(0<:>フβ- K<:>tLβ)Q1Qs 

(2.47) 

Q~.Qム (2.48) 

これを用いれば、式2.42は

d2σ k' ( "fe2 ¥ 2 
調 E=z(ヰ言)芸(知-K<:>tLs)主九{叫IX)(>/IQβiλ)引いEλ -EN) (2.49) 

と表せる。ここでε、行為、 cはそれぞれ霊気案量、電子の質量、光速である。

ここで、磁気敢乱演算子Q(=Qs+Qdの意味について考えてみる。散乱体中の離気モーメントのうち、まずスゼン

議気モーメントに関しての密度演算子は

Ms(r) = -2JLB LSjo(r -rj) (2.50) 

3 

と定義される。ちょうど式2.45のスどン部苛に対して

p-wjS3=fe-m写約一rj)dr=ーヰjε一M仰 rニヰMs(κ) 戸

と変形して式2.47と比較すれ試わかるように、 Qs= -Ms(K，)/2μBという関採になっている。一方、軌道部分lこ関して
は電流および軌道議気モーメントの譲算子をそれぞれ

作)=一立工 [0ケ-rj)pj十Pjo(r一円)]ヲ片)=恥 M L(r) (2.52) 

と定義すれば、スピンのときと同壊に式2.45の軌道部分を

z、-iκ.r。一 . ~ 一一
九κム-' rJ ヰ写(争(e-i一→一t

I ，~ ~ Znh弘eC J _';14:..'T' ，_ ~ ~ ， ， zr符neC J 
一ζ三Ie-iκr j(r)dr = _ーァ lε一汎ヂ(Vx ML)dr =一一 I[(Vε一地勺 xMLJdr ε九K I εfικ I - ， • --~ 1-' enκ/  

一竿 Ie-iκr(ML X え)dr=一ιML(κ)X i;， 
tn  J .:.μB 

(2.53) 

のように変形でき、や誌り式2.47と比較してみると QL=一丸!fL(κ)/2μ8という関捺が得られる。これらをまとめると、

兵!f(的在電子による全モーメントのFourier成分として、

Q上

M(κ) 

一ι[i;， x (M(κ) x i;，)]ぅ
'""μB 

Ms何十ML(κ)

(2‘54) 

(2.55) 

という関祭が導かれる。この式からわかるように、中性子磁気散乱では、磁気モーメント丘町κ)汚うち散乱ベクトJレκ
に垂直な或分のみが散乱に寄与する。つまり、磁気モーメントと散乱ベクトルが垂直のときは散乱が起とるが、それら

が平行のときは散乱詰起ζら立いσ それを表す国子{分題因子)が式2.49の'Ea，s(ι，β んむ〉である。この註費を利用
すれば、散乱体中の語気モーメントの方向そ特定することができる。

さて、散乱体中の議気モーメントの起諒が原子による場合、散乱体中の空間位費γ 老原子のf立霞Rgd(ユニットセルの
{立置はιセルの中の原子は dで指定}とそれを原点とした詮置戸を用いて γ =Rtd+〆と表すと便利であるむそうす
ると、磁気モーメントは

M ケ)= -LgdμBSedfd(r -R.ed) (2.56) 
Cd 

のように表現できる。ここでん(rつは原子が持つ磁気モーメントの空間合布を表す関数である。スピン軌道桔互作用が強

い希土類では、この式のスピンS老全角運動量Jに、またgをランデのg国子gJに置き換えればよいし、さらに結晶場

つ向。c
n

わ
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状態を考量に入れるなら、 g8んがその状態を反映した量で島ると考えればよい40一方、議気設乱演算子誌式2.54より

Qj_ーヰJ[K. x (M仲え)1ε 消 Tdr
Ei二L， e-iKRtd Iμ[悼ιx (伽g白仰d耕μ陶3山S
， .山Jεd V 

~ L， e-il'¥，.Redgd桝 8l_i!dぅ (2.57)

ん(κ)=Jん〈内包κ川ぅ 8l_i!d=え×向 Xえ) 凶)

と表せる。 !d(κ)は磁気形状因子と呼ばれ、重い電子系物賀に関しては、例えば、 3fl面をもっ希土類イオンや4留をもっ
ウランイオンの磁気落:民医子の計算値は文献 [14，15]に寺えられている。中性子の礎気散蓄しでは乙の因子が存在するため

に、一設的には散乱ベクトルκの大きさが大きくなる器ど散乱強度が減衰する。とれは核散乱と大きく異なる点である。

上の式を式2.49に代入し、接散乱のときの式2.14の導出と同誌に、スピンと露子位置の譲算子のそれぞれをHeisenberg

演算子で書き直すと、散乱艶面覆は以下のようになる。

d2σ 
dfldE' 2訂(五)2工冶乞む(ω一ι凶凶え匂制βs)工芝竿ヂ芯芯飢，べ伊(何附κ

、 U ノ白 S εdR'【dまF

×会j伊包(R'，d'，O)e-iκU(e，d，t))($ (2.59) 

ただし、京子位置Red(t)記関して誌、平慢の位霊Redとそこからのずれ匂(乙d，t)に分け、 Rp..d(t)= Red十包(えdラt)と
した。核散乱のときと同様に、語関関数十奮うは静的な部分と揺らぎ(動的)の部分に分けることができる。その捺、育文芸L

断面震は原子位置の相関関数とスピンの相麗関数の積から成るために、調えば、原子イ立賓の相関関数が動的でスピン桔関

関数が静的あるい詰動的の場合、中性子は嘉子のスピンとの磁気相互作用を通じてフォノンの劫記をもたらし散乱され

るプロセスも考えられる。しかし、ここでは興味があるのは散乱持中の磁気的性質なので、まずはこのような謹雑なプ

ロセス若無読し、露子生置の相関関数については静的な部分のみを用いると、これはDebYEトWaller因子ε-Wd，X e-Wd 

と等しく主る。スピン語関関数については、

(Sf，d' (O)Sfd( t)) ニ (S;'dl)(Sfd) + (dSf，d' (0) dSfd(t)) (2.60) 

dsfd(t) = Sfd (SfdJ (2.61) 

と書き直すと、それぞれ磁気杷互作用における弾性散乱と非弾性設立の散乱額面積誌以下のようになる。

(d~;E， rl = (ぷ)2~= ! ~~-~? 1 ))九β一九匂)d('hw) dfldE' ムd
白雪β

(蒜，)

×吃工 芝竿守ヂ空芯芯以肋附Fべ伊判(1'¥，刷州叫κ叫州州山)凶削ん制帥(休κ)片γv円門e-i円門一→抗吋4侃阿叩κ帆ば品(占品晶ιR昆丸id-一R凡丸丸んν山Mω山，匂叩叫dどω叫，心')eげ円εf円円{一J刊W町d
edf!'d' 

:(品)2 L，(ω一同)工呼f;;A叫ん(κ)e-~κ (Rld-Re'd'円ε-Wd
、 e~ I 白‘β f!dR'd' τ

× 宗f 例 d'λjべ(例附O的)叫叫仰(t伽t吟〉
あるいは、スピン椙関関数の部分を式2.55の磁気モーメント M(κ)で書き直せば、単緯Lこ

(品)e

(品)me
(まfL，(匂一んえ洲
l_-.f /rv目、 2一一一 1 r 
日記fd-W示/(即(叫)r5Jvls(I'¥" t))εωtdt 

となり、接設乱のときの式2.25および2.26と同様な式が得られる。

4*告品場準位に対して多極子の自温度を考慮した議論は文献 [36]が詳しいc
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最乱体中の犠気モーメントによる中性子非弾性散乱において、その散乱断面積は式2.65に毘られるように語化(ある

いはスピン)む揺らぎの招関関数で表される。この桔関関数は、統計力学における揺動散逸定理によれば、散逸を表す一

般化帯議率の虚部Imχ吋 (κ?ω)と関係している。そのとき散乱断酉積は、

(品i)inel 

のように表される。

NE(主rI)叫 -MAil-ε-LIkBT1欧州(叩)
仏 β

2.7 確莞散乱:弾性散乱と非弾性散乱

(2.66) 

礎気弾性散乱の那として、一手重類の原子が磁気モーメントをもち、磁気モーメントが原子によって上向きおよび下向

きに交互に整列した単純な反強磁性秩序に対する散乱を考えてみる。秩序モーメントの向きを z軸とすると、原子のス

ピンは以下のように書ける。

(8'fd) = (81d> = 0ぅ(8ゐ>= 8<7d (原子のモーメントの向き :σd= 1 or -1). (2.67) 

磁気ユニットセルの大きさをむ問、磁気ユニットセルの数をNn豆、語気秩序波数ベクトルと等髄な鑑気逆格子ベクトルを
Tm とすれば、式2.62は核Bragg散乱のときと同様な計算をして、

(詰r1 (2π)3 ~ I n/__¥12/' -2 mτLiM1一山一叫 (2.68) 

F(κ) (品出)片i附判昨WεJ州吋(何咋κ (2.69) 

2.踏6ω郎9部5x (g8)f(~)e-VV(~) 2ン3e一端d(fm)ヲ

と表すことができる。ここで、 F(κ)は磁気構造因子である。これらの式を見ればわかるように、反強議牲秩序をした系
では、散乱ベクトルκが一般に謡子の周期とは異なる Tm と等しいところで、磁気Bragg反長が観謝される。

あるい誌少し擾雑主反強難建設序として、正方晶の結晶構造を持つCeRhln5の反強磁註秩序のように、正方晶のc面

向で整合反強磁性構造を持ち、さらに c軸方向にらせん望の変調を受けたような磁気モーメントの記殉に対する散乱斬

面積を紹分する(菌 1)[16]0この反強議性の秩序波数は (1/2，1/2，6)(8 = 0.297)であり、 Ceが持つ議気モーメント誌 c
冨内在向いているc そむため、 Ceサイトのスピンはl-)、下のように書ける。

(8Cd) = 8σd cos( q . Rf!d)ラ (8Id)=土Sσdsin(q. Rld)， (8ゐ)= 0 (σd = 1 or -1). (2.70) 

ここで、 q= (0，0，めであり、ゲは秩序波数日/2，1/2，0)の磁気構造に封};tするスゼンのi言き在、。ぅd)は秩序技数
(1/2ヲ1/2ラ0)の議気ユニットセんの位賓とそのセル内の原子位置の指標を示している。さちに、それぞ、れア皿、 N皿、む拐、

dを秩淳読数(1/2，1/2ぅ0)の弱気構造に対する量とすると、散乱断面積誌

(長)
el 

ぺ2がや 21 +長~ 1 lVmτご ):!FCκ) I"':_τ一玉三 [6(~+ q -Tm) + 8(κ-q-Tm)] (2.71) 

F(κ) (五)~(持帥-mpk-rn d (2.72) 

と計算できる。この式を眺めると、護主気Bragg反射は、結晶講造として誌逆格子点でない技数空慢の点Tmに対して、さ

ちにそこから土qだけ離れた点にサテライトピークとして観測されることが分かる。

{也Lこも物質が示す語気構造辻様々な種類があり、それらの散乱断面穣は、必要に応じて式2.62をもとに計算すること

が必要Lこなる。

磁気非弾性散乱の例としては、強麗性体でのスピン設励起を、スピン波留の相互作用を無視する隷形近J問の範囲内で

取り扱ってみる。磁性の教科書などでよく見られるように、スゼン波を簡単に取り扱うために Holsもein-Primako百の表
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0 
.2. 5{lO 
】

G 
空哩

0.2B 0.30 0.34 -.0.66 

(1/2，1/2，1) 

図 1 CeRhI町の反強磁性磁気構造と中性子弾性散乱による磁気 Braggピーク。 (R忠printed五gur官官ithpermission from [16J. Copyright 2000 
by the American Physical Society.) 

現を用いると、スピン演算子の各成分は以下のようになるに

!2S'r"""""， ，，~() 
st(t) = Sl(t)十時(t)= v; 2.ン(q..t-w(q)のbqラ (2.73) 

弓S'r"""""， ，/パハ~\ -+ 
Sc(t) Sf(t) -i巧(t)= V ~; Le-，\q.~ー叫qjZjb- (2.74) 

Se(t) = S 会zti(qr-μ一間一ω(q)}tlbbb (2.75) 

ここで、ヰ bqはそれぞれマグノンの生成・消滅槙算子で怠る。これら在式2.63に代入してまとめると、スピン相関関

数のうち詩間依存があってキャンセルされ主いものはαzβ=おおよびα=8=ぎの部分のみであり、散乱酷面積は

(品)inel (:f)て(γ;iE}一一一一S(l+記){二gf(κ)}2e-2W(κ)

x 2.: [nd(たJ.i+恥 (q))d(κ-q--r)ム (η+1) d(恥ー払J(q))8(κ十 q--r)]， 
1 

η 
ε五ω(q)/kBT- 1 

と書くことができる。フォノンによる非弾性散乱のとき{式2.40)と同様の式と主っている。

(2.76) 

(2.77) 

(2.78) 

磁気非弾性散乱のもう一つの執!として、結晶場励起を伴う罷乱について紹介する。結晶場は各嘉子について独立に作

用する場であり、異なる原子の議気モーメント間で相!曹はない。よって、非干語性散乱となる。散乱断面積のうち、式

2.62と式2.63の和は

aσ 
dfldE' 
2引(£)了2玄2.:{d♂sιω日 β ιM陥凶えh制βρ)2.:竿芯加仰何例κ出叫咋Wεf一引R九丸ε村d一孔R凡払ι丸Eが向N叫，勺守dぷr
、 臼苧β 1!de'dJ 

，， ~t • r (Sfid' (0) S;At))e-iwtdt 
27rIi / 凶

(2.79) 

となるが、スぜン栢欝関数の部分ではfラd'ヂC，dのときに 0となることを詰まえ、この式のスピン演算子を碍罰法存し

主い形に戻してみると、

d2σ 
dfldE' NZ(る)21~9f(κ)l2ε2W5(ω -KoJ"s) 

5これらの式のおurier級数部分のうち、空間位相の符号は、 HolsteinとPrimakoffの論文 (Phys.Rev. 58 (1940) 1098)と反転しているが、こ
こではテキスト内で統ーした。
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Pλ=  

x I::PA¥.，¥18QIλ怜 '1881"¥)o(ゐ十E入-EN)，
λすλr

e-Eλ/kBT 

Z入e-E)JkBT

と表される。粉末試料の場合誌、スピン方向に関して平均化され、

となる。

品品，斗N4引~(己五五出2)2九211冶i巳缶伽いい;シお炉い何gf以山山叫f点μ刷(仇何吋κ叫イ)i!2ε一2斗W守;江 州叩川Fつ18ι削仙州川白斗品訓i仏凶λ劫)
、 ν 岱 λ'λF

3 中性子散乱の実験に関するとと

(2.80) 

(2.81) 

この章で培、中性子散乱の実験に際してよさ要な情報をごく簡単に紹介していきたい。なお、中性子ビームを用いた実

験手法試多岐に及び、それぞれ豊富な実験技椅の蓄積がある。本テキストでそれらをカバーすることは弼底できないの

で、詳細主情報を必要とされる方は、教科書や論文、実験に精通している方々などから構報を寄るとよいと思われる。

3.1 中性子散乱実験のメリットとデメリット

注目している物質に対して撤視的研究老実行する場合、中性子散在を用いるかどうかを決める材料として以下のよう

なメリット・デメリットが考えられる。

<メリット>

-原子核による散乱と電子の蕗気モーメントによる散乱

中性子散乱では、散乱体中の原子核による散乱と電子による難気モーメントによる散乱があるので、格子系と磁性

の両方の官報を得ることができる。また、散乱過程泣その中語訳態を考嘉しなくてよいことから、散乱強震を定量

的に扱うことができ、識接的な物理量を求められることが多い。

・核の散乱振幅は原子番号に無関係

X綾田折とは異なり、原子核による霞乱の張幅は、各元素や高位f本によって持に規員rj性がない決まった値をもっO

よって、軽い元素を含む物質の露子位置やそのダイナミクスを調べることができる。また、周期律表で諦り合う元

棄を含む物質においても、 X隷に辻べればそれぞれの原子を比較的区到しやすいし、さらに詞一元素でも同位体在

主主到することができる。

・中性子の高い透過率

中笠子は電荷をもたないことから、連常は試料に対する中性子の侵入長はX糠に詑べて詰るかに大きく、おおよ

そ10mm程度はある。よって試料のバルクの性震を観測することができる。また、適切な材質を思いれば、クライ

オスタットなどにピーム透退用に韓関薄い窓をつけなくてもよい。通嘗、クライオスタットのビーム黒射吉区には、

中性子透過率がよいアルミニウム (Al)を用いている。超伝導磁石を用いた実験や、圧力セルを用いた実験なども、

ビームを用いた他の識調実験に比べれば?弘、やすい。

-法数空間およびエネルギー空間に対する認定が可能

中性子の分散罷孫より、結晶の原子関縞(λ)程度の波長の中性子が持つエネルギー誌、 meVのオーダーとなる。こ

れ誌多くの強題関電子系物質の持つエネルギースケールと重主るので、分光器を適切に設計すれば対象物賓の空間

講造だけでなく、夕、イナミクス老観認することができる。

<デメリット>

-中性子フラックスが抵い

通常、中性子の入射ぜームのブラックスはそれほど高くない。そのため、常識的な実験時間内でよいSjNよとで実験

データを得るために辻、大聖の試料老用意したり小さな試料を大量に集めることが品要になってくる(大雑把に註
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数十mgから数十gくらい)。また、入射中性子をなるべく無駄なく使用するため、中性子の波数およびエネルギー

分解能を上げることが難しい。調えば、 3軸分光器の場合、エネルギ一分解能は用いている中性子のエネルギーの

数詫から刊現程度である。入射ピームのフラックスは中性子の続器(嘉子炉や加速器)や各分光器に最存するので、

非常に強農が小さい非弾性散乱を測定する実験などで辻、適到な条件で実験を行うことは実験が成功するか否かの

大きな要国となる。

-元棄によっては、中，!生子の吸収や非干渉牲散乱が大きい

例えば、ホウ素 (B)、ロジウム (Rh)、カドミウム (Cd)、インジウム (In)、サマワウム(Sm)からツリウム (Tm)ま

での肴士類、イリジウム (Ir)、金(Au)、水銀(Hg)は大き左中性子の唖収断面積を持ち、中;こ泣非常に大き詮吸収

断酉積のたゐ実験が遍難なものもある。そのため、これらの元素を含む実験を行う諜誌、試料の形状やサイズ、入

射中性子のエネルギーを考慮に入れた方がよい。ホウ素 (B)など非常に大きな吸収断面積を持つものに関しては、

吸収断面積の少ない同位体をエンリッチした試料を用いる場合がある。各元素や詞位捧の吸現新面積は、中性子散

乱の教科書 [4，6]やNISTのWebページ [8]に載っているので、実験を行う擦はあらかじめ調べておく必要がある。

また、大まかな吸収部数の計算は、 NISTのWebページで計算できる [19]0一方、水素(司法非干渉性散乱が大

きいので、や泣り重水素を用いた試;健在吊意する場合がある O

-大規模設覇

中性子をf乍りだすには原子炉や加速器主どの大規模設議が必要にきる。このため、実験は関連する研究蕗設で行う

ことが志須で畠る。中性子散乱実験を行う欝は、通常の自研究室での巨視量実験と誌異なり、年震や半期ごとに研

究蕗設に研究計画を提出し、審査を受け認められた後、各分光器のルールやスケジュールに従ってマシンタイムむ

予約をする必要がある。また、中性子分光器は多くの研究グループが使用を希望するため、マシンタイムは通常、

1年あたり数日から 1-2道理詰どであり、実験時間法限定されるc よって、試料作成および成形、巨視量測定での

物性チェックなど誌、あらかじめ計画的に行う必要がある。

3.2 分光器やE折計の種類

現在、世界の研究蕗設で使われている中性子散乱心分光器や屈折計は多種に及ぶが、ここでは重い電子系の研究で頻

繁に用いるであろうものの一部を紹介する。

• 3轄聖分光器

3軸聖分光器は、散乱面に対して垂直な3つの回転轄を用意し、それぞれで中性子の単告化，散乱棒による散乱・

散乱中性子の分光を苛う分光器である。その模式函を園 2に去す。中性子ピームの読れとして誌、まず、嘉子炉な

どで定常的に生成された白色の中性子老、上流より 1軸自にあるモノクロメーター用単結晶に照射することによ

り、モノクロメーターでのBragg反最を利用し、必要なエネルギーに単色北する。次に、それを2輔自にある試料

に累射し、中性子を散乱させる。さらに散乱された中性子は3軸Eにあるアナライザ一周単結晶に照射され、そこ

での勤時g反射を利用して散乱中性子のエネルギーを分売する。最後に分光された中性子は換出器に到達し、検出

されるという仕組みである。モノクロメーターとアナライザ、ーの結晶の散乱条件を同-tこすれば、弾性散乱を潤定
でき、両者の条件を変えれば、非弾性散乱を認定できる G また、非弾性散乱では、アナライザーの条件在留定しモ

ノク口メーターの結晶角と散乱角を変化させて非弾性散きしを行う方法 (kfコンスタント)と、その逆 (kiコンスタ

ント)がある。さちに、結晶講造や碓気構造を調べる実験では、十分な回折強度を得るために、散乱された中性子

の分売は行わずに 3軸自のアナライザー結晶を取り外し、その散乱角を0にしてストレートにする方詰 (2軸モー

引が用いちれることもある。実験で走査可能な技数およびエネルギー空間辻、分光器のスペックと選択した中性

子のエネルギーに大きく依存し、また中性子の波数・エネルギーカ解能辻、選択した中性子のエネルギーや水平方

自のコリメーターに故存する(論文などではコリメーターむ種類老、上流より lst-2nd-3rd-4thと記載されることが

ある)。一般的記辻、分光器が設置してある平面に平行な面が散乱面と巷り、その中で関定がおこなわれる。

3軸型分光器では、試料に照射して散乱された中性子のうちの誌とんどの部分を捨ててしまい、 1つの墳出器に

到達したものだけを測定している。このため、広い波数およびエネルギー空間を短期間に走査するのには適してい

ないが、特定の波数・エネルギーでのシグナルを詳細に測定するのには適している。最近では、散乱された中笠子

を効率よく拾うための分光器の改良も行われている。また、中性子の単色fとおよび分売に単結晶のBragg反射を用
いているので、必然的に目的の波長の中性子に対し、高調波が混入してしまう。これを除去するために、各種フィ

ルター(事uえばPGフィルターや冷諒された Beフィルター)を用いている。各フィルターには、高謂波成分の除去
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Chopper 
detector 

国 2 3斡型分光器の模式図。 国 3 チョッパー型分光器の模式図。

効率が特に良い中性子のエネルギー値や額域があるので、島ちかじめ謂べておくとよい。 3軸室分光器の詳細は教

科書 [4]が詳しい。

-チ3';;パ一望分光器

チョッパー聖分光器(模式図は冨3)では、白色のパルス状中性子ビームの通過点;こチョッパーと呼試れるスワッ

トのついた回転掠在 l個から複数値置き、それらの設置や臣転数を制僻することによって巨的の速度q を持つ単

色中性子のみを取り出す。ここで、 tiとLi在中性子がチョッパーを通過してから試料に到達するまでの時間と揮離

とすれば、入射中性子に対してti= L;j問、波数k= mLJhti、エネルギーE=討が12mがそれぞれ求められる。
その中性子三一ムは試料に燕討され、散乱された中性子は試料の属りに試料からの距離が等しくなるように多数敷

き詰められた検出器で観関される。チョッパーを通過した中聖子が検出器に郵達する時間 ttotalを計測すれば、中

性子が試料で散乱されてから検出器に到達するまでの時間むとその時の按数ど、エネルギーE'はそれぞれ、

1 mLi ~! n? kf2 
tf =九otal- tj，ど=一一::..:..E'=ー一一， 'v htf ' ~ 2m (3.1) 

と求められる。ここでLf誌試料から検出器までの距離である。また、入射ピームおよび散乱ピームの方向法それぞ

れの検出器の位罷と入射ピームの方向から求められる。このようにして中性子敦乱における散乱ベクトルκ=ど-k

とエネルギー変化元ω=E-E';を求める方法を飛行時間法 (Time-of-Flight法)と呼び、パルス技中性子を生み出

す加速器施設の分光器によく患いられる。輸出器を試料老覆うように配置することにより、地面に対して水平方向

だけで急く垂直方向の或分をもっ散乱ベクトルの敢乱にも対誌できる。この方法では、一度に広い波数空間および

エネルギー空間を走査できるため、 wuえばマグノンの分散などを議定するのに適している。一方、飛行持罰法在用
いた分光器には、入射中性子として白告中笠子を用い、さらに試料によって散乱された中性子誌結晶アナライザ、ー

を用いて単色化するという条件のもとで、飛行時間法を用いて設乱による中性子のエネルギー差を求めるものも島

る。チョッパー型分光器の詳細は教科書 [5]が詳しい。

・粉末屈折計

続末試料による結晶中のイオンや磁気モーメントの講造解析を行うために、中性子回折装置がよく用いられる。

原子炉などの定常中性子源を持つ施設で辻、モノクヨメーターの単結晶で単色化された中性子老粉末試料に照射し

密訴させるつ Bragg反射や散謹散乱を調.IJ定する場合は、散乱中性子のエネルギーを分光する必要は特?こないので、

アナライザーを介さずに直接検出器に髭達させる。この状況詰3軸聖分光器を2軸モードで{憂う場合と同じである

が、中性子団訴装置ではさらに劃定議率を上げるために、試料から等距離に怠る局留に検出器を多数記蓋し、散乱

中性子をまとめて措定する。一方、加速器むようにパルス中性子擦を持つ施設では、パルス状の白色中性子を斡末

試料にあて、決まった童文言L角に配置された検出器に到達する中性子を飛行時間法を用いて分光することにより、思
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折パターンを得ている。つまり、試料で副長が起こる条件である勤時gの法関2dsinθ=入に対して、定常中性子

源では入を固定し 0を変色させて測定するが、パルス中J性子擦では 8を回定し入を変化させることにより潤定を

f子っている。

実験に擦して知っておきたいこと

ここでは、中性子散乱実験在行う上で知っておきたい事棋をいくつかあげておく。

-逆格子空間と分光器のモーター角の関係

中性子散乱では、中性子のエネルギーを制調したうえで、散乱ベクトルκを読数空間(逆格子空間)内で走査し

散乱強度を劃定することにより、対象特質の綾視的構造や夕、イナミクスを調べている。しかし、分光器で誼接制僻

できるのはエネルギーやκではなく、分光器の各モーターや中性子の飛行時間などである。ここで法3車産型分光器

を摂にして、分光器の各モーターと波数空調内での κの動きの関揺を見てみたい。

まずは、弾性散乱の場合(k= k')について考えてみる。国4は単結晶の対象物質の逆格子空間の中Lこ、入射中
性子の波数kと散乱中性子の波数紅、散乱ベクトルκを書き込んだ物を示している。 Laueの条件によれ託、 κと

逆格子ベクトんが等しくなるときに、 Bragg反射が起こる。逆諸子点近樟の波数空間において散甚強度を謝定する

察、まず、理2において試料が乗っているテーブルのみそ回す(試料自転負ωを動かす)ことは、逆慈子空間では、

各逆槙子点を固定し、さらに κの長さを維持したまま(つまりたと k'で作る三角形の形を雑持したまま)、露点、を

中心に κを回転させることに対認する。このような走査法老ωスキャンという。また、醤2においてアナライザ三一

シールドおよび、検出器シールドを動かし散乱角 20老変えることは、逆稽子空間ではkを罰定したまま kとぽのな

す角を変えることにより、 κの長さと向きを変えることに対応する。このような主査法を2θスキャンという。さら

に、毘 2において試料回転角 ωをある橿だけ変えたとき、同時に散乱角却をその 2告だけ変化させることは、逆

格子空罷で泣 κむ向きは変えずにその長さのみを変化させることに対応する。このような走査法在。-2()スキャ

ンという。 ωスキャン誌逆格子空毘の匝転方向のスキャンであるのに対し、。-20スキャンは放射方向りスキャン

と主っており、それらは室交する。

非弾性散乱のときは、図2においてモノクロメーターあるい泣アナライザーのテープ、ル角と散乱角在動かすこと

により、中性子のエネルギーを変化させる。これ培、逆謡子空間では kあるいはどの長さを変えることに対応す

る。例えば、散乱ベクトルを変えずにその点で、の散乱強震のエネルギ一変fヒを測定することは(これをコンスタン
トQスキャンという)、逆格子空揮では κを酉定し主主がら kあるい泣紅の長さを変えることに対応し、当繋たと

どで作る三角形は、非弾性領域で誌二等逗三角形からずれていく。

-謂衰効果

実験に患いる試料辻、良い結晶性老持つものでもそれは完全ではなく、実際には多少の格子欠陥や不純物の混入、
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さらに辻結晶轄のずれが存在する。これ誌、試料中には乱れの若い撤少体積の結晶(モザ、イク片)が多数あり、それ

ちの結晶面がお互いに少しず‘つずれたような状態で集合しているように考えることができる。これを結晶のモザイ

ク構造という。中性子が試料によって自折される擦、その結晶面のずれにより Braggt:'-クの波数空間における揺

は塔大する。実験で観瀕される Braggピーク幅は、これに加えて中性子ピームや分光器に起罰する幅がたたみ込ま

れたものとなる。

単結晶;こ中性子を照空きする擦辻、結晶の完全註がBragg散乱強震に強く影響を夏ぼすことがある。長い結晶性を

持つために、 1つあたりのモザ、イク片が大きい場合、そのモザイク片内のある面で反射された中性子は、同一モザ

イク片内のf患の睡で複数回数蓄しされてしまい、結晶から出てきて検出器で鐘t題される中性子は減少してしまうこと
がある。また、 1つあたりのモザイク片の大きさは小さくてもそれらのモザイク角が小さく結晶の冨がそろってい

る場合は、試料に入討した中桂子はその表冨付近のモザイク片によって散乱されてしまうので試料内部まで中性子

は居かなく怠り、試料のうち散乱に寄与する体積が小さくなってしまう。これらの京国によって散乱強震が小さく

なる鶏果在浩衰効果といい、散乱強度の定量解析を困難にさせる原宮となる。

清衰効果をデータ処理で補正するの泣かなり難しいので、単結晶を用いた実験で強度に関する轄密なデータが必

要な場合誌、散乱強度Lこ対する試料のサイズ依存性老謂べるなどの対東が必要である。また、謂衰効果は強度が大

きいBraggピークに対して顕著に表れるので、弱いピーク強度をもっBragg散乱のデータを解析にf実用するとい

う配慮もあるとよい。

.覆分強度

例えば、単鵜な反強動性秩序を示す系において、中J註子弾性散言i実験在行い磁気モーメントの大きさを求めたい場

合は、議気 Bragg ピークおよび参罷核 Bragg どークの強度を7~~定する必要がある。その際、散乱中性子の車りこぼ

しがないように、それぞれのB凶器ピークの強度をωやθなどの角裏に関して讃分した強遣を用いるとよい。あ

る決まった合光器のコンディションの中で、単結品試料に入封中性子ビームを完治させたとき、それぞれの散乱中

性子の積分強度は式2.31および式2.68をもとにして、おおよそ以下のように書ける。

Im(κm) 

In(κn) 

(2π)3 
KEA(刻印m)比一一IF(叫 12(1一也)

un主

(2π)3 
KEA(e)L(())N一一IFn(~n)12.

VO 

(3.2) 

(3.3) 

ここで、 K、E、A、Lはそれぞれ、実験装置のコンディションや己ーム強震によって決まる定数(スケーリング国

子L摺衰効果の補正茜子、中性子の設収を補正する盟子、ローレンツ因子である。また、再一試料で各ピークの調
定を行うことを前提に、 1VVo= Nmvm = VとするG まず、請衰効果に関しては、前;こ述べたように強度の小さい
Braggピークを利用するなどをして、捕王国子をまくすように工夫する必要がある。設収補正医子Lこ関して誌、物責

の組成や試科の形状、サイズによっては考慶する必要もあるが、今は吸収が無視できる状態にあるとする。ローレ

ンツ因子は、 ωスキャンやe-2eスキャンによって額分強度を求めた場合、単結晶ではL(θ)= 1/sin2()である。ま
た、重い電子系に対する実験のように援温で麗定在行う場合、通需の物費ではDebye-WaJler因子e-W はほぼ1で

あると考えられる。よって、これらの2つの式の比をとって整理することにより、議気散乱掘短gSf(吟 (=μf(κ))

の鍾を見積もることができる。護数の磁気Braggピーク強震に対してμf(吟を晃績もれば、そのκ故存性に対し
てμf(O)(=μ)を求めることにより、磁気モーメントの大きさが薄られる。

4 重い電子系に対する中性子散乱の適用例

重い電子系物質辻、 f電子が持つ対称性や自由産、さらに缶導電子との強い相関により、母温で多議な性費老示すこと

が分かつてきたc それらのほとんどにおいて磁性は重要な役嵩を果たしており、議気的性費老撤説的に譲べることがで

きる中性子散乱法は、重い電子系に対する罰究において威力を発聾してきた。この章で辻、中性子敦立法を重い電子系

物費に適用した研究に関する膨大な報告のうち、いくつかを鰭単に紹介する。

4.1 磁気構造

重い電子系物質は低溢で磁気秩序を示すものが多く、その構造を決定するのに中性子磁気弾性散乱実重量泣欠かせ主い。

剖えば、少数キャリア一系と呼ばれる物質群では、キャリアー数が少ないために f電子の結晶場や c-f謡成、長距離程互
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作用、格子歪みと f電子状態の結合などの特徴が顕著に表れ、それらが絡み合うことによって多彩主基底状患をもたら

す。少数キャリア一系の中でも、 CePは10K以下で議気秩F事者示すが、転移点以下における議化 [20]では多段のメタ

磁性転移が観挺されることから、磁気秩淳誌様々な周期構造をと与うることが顛持される。これまでのCePに対する磁

場中中性子弾性散乱実験 [21]で辻、磁場中において反強磁性構造は、 Ceサイトに 2μBの大きさを持つ磁気モーメント

が強磁性的なo2?l1Jをした層と、 0.7μBの大きさをもっ磁気モーメントが反強磁性的に配弼した層がスタックしており、屠

の厚さや反強磁性のスピン配列が掻壌によって変北することが明らかになっている。各層のCeイオンの磁気モーメント

の大きさ辻、それぞれ立方晶結晶場によるおとじ結晶場準位から期持されるものに対応する。常識1主領域で辻結晶場
基底状態;まじであることから、磁気秩序轄で空間的に不均一に{君状に)結晶場準f立の変化が発生しているなら、その
起擦について興味が持たれる。さらに、 CePでは礎場ではなく静水圧を印加することによっても、間接の強気構造の変

化が現れることは興味深い。

4.2 重い電子系常磁性体の磁気相関

重い電子系の物理では、重い電子状態の怒成過程や議気秩序との措託、さらにはその境界で起こる量子臨界現象との

相互関係に対しては、開えばDoniachの相留をもちいて多くの議論がなされている。また、最近で辻量子寵界現象に対

する研究が進むにつれ、 Doniachの相留とは異なった自由度や電子状態、棺互作毘をベースとした相図もま定案されてい

る。その中で、秩序状態を示す物質ではなく、抵誼まで常磁笠状態で安定化する物責に関して、被援的にどのような磁気

相関が存在するのかということは大変興味課七重い電子系の研究初黒から中性子非弾註散乱実験により調べられてい

る。例えば、常磁性体である CeCu6は低温で電子比熱探数が 1.6JjK2 molある重い電子系物翼であり、 Ceイオンを非

難住イオンである Laで置換した系で辻、それらの電気抵抗や磁化率、比熱の迫要変化が近藤格子系で期待される援舞い

在示すことが知られている [22-24]。こお系に対するミリケルビン穣域での中性子非弾性散乱では、中性子のエネルギー

トランスファーが0.3meV程度の抵エネルギー領域において、設数依存性がほとんどない磁気散乱(準弾性散乱:蓮らぎ

の掻動数に詑べ寿命が非常に短い動産己に対しておこる散乱)と特定の波数でピーク構造を持つ議気散乱(非弾性詮乱〉の

2成分が観謝され、それらに対応する磁気揺らぎ泣強い一軸異方性をもつことが明らか;こされた [25J。技数依存性がなく

準弾性的な散乱が観擁されること誌、その揺らぎに原子関での椙関誌なし局在磁気モーメントが援和していることを

意味するので、系Lこは近藤鶏果による局所畿支相関が存在することを示唆している。一方、ある浪数でピーヲを持つ屈

起は、 Ce麗気モーメント器の反強礎性相関に対応する。ただ、その相関長は 10A以下程室と非常に短い。両者む散乱

どークのエネルギー轄の温度依在住を見てみると、局所語気桔関と Ce~強気モーメント間の反強磁性栢関に起菌するピー

クはそれぞれ0.42meVと0.21meVであり、前者註近藤湛度，，-， 5Kと同軽E主である。このようにして、中性子非弾性

散乱実験によって重い電子状態における難気的な挙動を知ることができる。

また、重い電子系CeRu2Si2では、低温まで秩序を示さないにもかかわらず礎場を部加すると BcI'v 8 Tで礎化;こメタ

麗性的な変色が現れる。そこで泣磁fとは栢転移とは異主るクロスオーバー的主主註質を示し、一方、フェルミ語には大き

な変化が発生する [26，27]。この異常は単なる結晶場のレベルクロス主どではなく、電子相関に起思したものであると考
えられているが、その議構はまだ十分に泣明らかに主っていない。中'住子非弾性散乱実験では、やはり局所離気輯関と

Ce磁気モーメント謂の磁気詔慢の両者に対応する議気散乱が観瀕されており、接者は Bcを境に大きく変化することが

分かっている [25，28，41]0 この系でのメタ磁性異常に関しては、中性子散乱以外にも多くの実験データや理論的謹案あ
り、この陪題の解決に向けた研究が行われている。

4.3 量子臨界点近傍で、の非フェルミ譲体的挙動

重い竃子系において、反強礎性急どの低苦言秩序相を圧力やイオン量換によって揖]髄すると、その転移点が絶対零度に

なる点(量子臨界点〉近傍で誌、通常金麗で期待されるフェルミ液体的な慰起とはかけ離れた挙動が顕著になる場舎があ

る。そこでは、比熱や磁化率、電気抵抗などの巨視量に、通需とは異なるj温度佳存性(あるい註弱く発散する振舞い)が

現れる。そのような非フェルミ液体的挙重ちには、圧力やイオン置換え主どによって制御された磁気栢関が強く罷保するこ

とが期待され、中性子非弾性散乱によってそれを徴視的立灘定する試みが行われている。

UCU5泣15Kで反強礎性秩序を示すが、 CuサイトをPdで置換した系UCu5-xPdxではPdI昆入とともに反強磁性は

抑制され、その量子晦界点はx= 1-1.5に存在する。また、 x>2ではスピングラス状態が現れ、この系の量子語界現
象に誌、抑制された反強磁性栢関とともに乱れの効果の重要性が示唆されている。量子臨界点近傍の組成に対して行っ

た中性子非弾性最乱実験 [30]では、量子臨界揺らぎに対応すると思われる準弾性的主散乱スベクトルが観認されたG 散
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スベクトルより求めた帯磁率の虚部。実線はど'Tlf3 rv 
(Tjω)1/3 ta設h(ωj1.2T)を示す。 (Reprirr七edfigure with per-
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国 6 PrRu4P12の結晶場励起スペクトルの議度変化。内挿E習は、最
も強度が強い結晶場励起のエネルギ一位置と、 X線密折で求め
たRu原子位置のずれ占の温度変化の比較。 (Reprinted五gure
with permission企om[33]. Copyright 2005 by the American 
Physical Society.) 

乱強度の波数依存性については、じCU5の反強磁性読数ベクトんと等{躍な点で若干強護が増大するものの、波数依存性

がない或分が大きな強度で穿在する。このことは磁気相関はおおむね居所的に近いスケールで発生していることを示唆

する。得られた散乱強度から各温度におけるー経詑帯磁率の患部χI!を見麓もりそれをプロットすると、各i変数において

x"(wぅT)= T-1j3Z(ω/T)という形にスケールされることが発見された{密5)。これは、前に見た近藤劫果による準弾性

スベクトルとは異詰っており、非フェルミ譲体的挙動を微視的にとらえた翼昧探い実験である。

4.4 結晶場動起

充填スクッテル夕、イト化合物である PrRU4P12は、11.11= 63 K以下で電荷密度授のような秩序状態が発生し、さらに
TM1では金属伝導(T>Tr阻)から絶縁体告導(T< TM1)への変化を伴う。現在ではその秩序変数誌スカラー秩序と呼ば
れ議論されている [31，32]。この転移前後でむキャリアー状態の変化に伴い、中性子非弾性散乱で註 Prの4f電子の結晶

場励起スペクトルに顕著な変イとが観擁された [33]。図6は結晶場励起スペクトルの温度変化を示す。主主Iよち十分低温

では明瞭な結晶場動起が寵認されるのに対し、温慶上昇とともに励起ピークの幅は広がりはじめ、 TMl近鳴でLまその揺

は顕著に増大する。これは、抵温では扇在住の強いわ 4f電子が、 TI¥uより高誼ではP-[I亘成が強く主ることによって遍

歴性を持つこと起罰しており、この変立が電気長導に寄与していることが示唆される。また、この実験で誌 TMI以下で

2つの Prサイトのうち 1つサイトでの低エネルギー結晶場準位が大きく変化することが明らか;こされた。これ泣空揺的

に変揺をもっ秩序変数の発生iこ起医すると考えられる。

4.5 多堰子秩序

希土類を含む結晶では、希土類イオンのE電子がもっ基珪J多重項が結晶場によって分裂するため、 f電子状態は結晶

の対称牲を反映した譲艶関数で表される。高い対称J性老持つ結晶の場合、 f電子にはいわ場るクラマース縮退と呼ばれる

時間反転対幹性による縮退のiまかに、結晶の対称性?こ起因した縮退が残り、軌道自由室(多題子の自自室)が発生する場

合がある。その軌道縮退在解くようまサイト障相互斧用がある場合には多橿子モーメントの秩序状態が現れることから、

その候補となる物賞に対して註多くの研究がなされてきた。中性子散乱実験では、備えば反強四重嶺秩序のように秩序が

電気的な場合に培、それを童接罷轄することができないため、系に議場を印加して呂重題秩序を反棋した暖気双題子成分

を誘起させ [34]、それを観測する試みが話される。この方法で四重極秩茅状態を樟到した物質としては、割えば PrPb3
が挙ぜられる [35]0一方、八重橿秩序のように磁気的な秩序に関しては、議気形状因子に関する詳舗な雛定によって中

性子弾性散乱実験で宣接援揺が可能であることが示唆される [36Jc椀えば、 Cel-xLaxB6におけるいわゆる IV相の秩序
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磁気形状司子。 (Reprir出 d長gurewith permission from [38J. 
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o之 0.4
鱗令/え(A

変数に関しては、古くから多くの研究が行われているが、最近の共鳴X隷散乱実験記よって反強八重極秩序であること

が明らかになった [37]0さらに、中性子弾性散乱実験によって秩序相の磁気形状匡子が明らかに在仏その散乱ベクト

ル依存性は通堂の磁気双極子秩序によるものとは大きく異なり、最乱ベクトルがIJ、さい童五分で詰減少する操子が見られ

る(図7)[38]0これ辻、中性子費支乱によって反強八重極秩序が直接観測されたものと考えられる。

超イ云導とレゾナンスピーク

重い電子系物賢群が示す興味諜い物性の一つが異方的超伝導であり、ほとんどの超詰導槙が磁気秩序相近信で発生す

ることから、超伝導の発現機講2こ磁気根罰が深く関与していることが示唆される。超{云導と礎気相闘に顕する中性子非

弾性最乱在国いた研究辻、重い電子系のみならず酸化物高温超伝導体や鉄批素系超伝導体などでも精力的に行われ、多

くの成果を挙げている。特に、 d波超イ云導体においては非弾性スベクトルにレゾナンスピークが観関されることがあり、

その振韓いから超長導の空悟対称性や、あるいは超転導に関保する磁気椙関の渡数やエネルギー特性に関する靖幸震を得

ることができると期待される。

正方晶の重い電子系CeColn5はTc= 2.3 Kで超伝導転移を示し、その超年導対称性辻、多くのE視量実験より dx2_y2
型であると示唆される。 Coやhサイトのイオン置換により (1/2，1/2手1/2)という秩序設数を持つ反強犠性秩序が発生
することから、その反強磁性相関が超主導発現に強く関与していると考えられる。また、超長導装態に議場を加えると、

その上部謡界磁場付近で不整合波数を持つ議気秩序と共害した新たな超伝導相が現れるc この系のゼロ磁場での超{云導

担において中性子非弾性散乱実験を行ったところ、議気秩Ff;が存在しないにもかかわらず(1/2，1/2ヲ1/2)の波数でシャー
プな臆記(レゾナンスピーク}が観測された(国的。この爵起のエネルギー法誼度上昇とともに誠少し、丸でちょうど消

失する。また、鴎記ピークのエネルギー輯は湛度上昇とともに増大する。超伝導租における詞様な励起辻高塩超缶導体に

おいても見られ、その起擦については多くの理論的誘究がある。それらによれば、レゾナンスピークの発生は、副長超信

導体のように超伝導ギ、ヤツプ関数が技数空間で符号を変えて譲動する場合、超長導ギャップ関数の波数変化と、反強離性

不安定性老持つ波数やそむ強さがある条件を講たす時に、反強磁性不安定性老持つ11Z数でスピン帯蕗率の車部が共鳴状
態のように著しく大きくなることに起因する。重い電子系で誌初めにじPd2A13でレゾナンスどークが観諜jされ [40，41]、
さちにごく最近では CeCu2Si2で不整合波数を持つレゾナンスとークが発見されている [42]。

4.6 

重い電子系URU2Si2の揺れた秩序と反強磁性

この章では、私が多くの方々との共詞研究として行ってきた、重い電子系ウラン北合物むRU2Sbの揺れた秩淳に関す

る中性子散乱実験を顛単に紹介したい。

っdQd
 
po 
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5.1 重い電子系URU2Sbの「穏れた秩茅J諮問題

重い電子系じRU2Si2(ThCr2Sb聖体心正方晶)は、五=17.5 Kで組転移を起こし、さらに丸=1.4 Kで異方的2性賞

を持つ超伝導転移老示す物震である [43-45]0T.。での粗転移で誌、比熱や鑑fと率、電気抵抗などの巨損量に二次梧転移
を示す明績な異常が観樹され、その様子かち秩序椙ではフェルミ面の一部にギャッフが発生していると考えられる。一

方、中性子弾性散乱実験 [46}で辻~丸以下で磁気Bragg反射が観挺され、これはむ 5f電子による磁気モーメントが正

方品のc軸方向に編極した TypかI反強題性秩序(秩序技数 :q=(l，O，O))が芳三或されていると解釈される(図的。しか

し、見襲もられた秩序モーメントはん"-'0.03μB/じと非常に小さく、比熱の飛び{ムC/T rv 300 mJ /K2羽01)などの註
視量の異常とは単純には対志しない。さちに、 29Si_N斑Rではんに対応する内部磁場は観樹され主い [47]0そこで、こ

のE揖誤，!J定と徴視劃定問の不一致の起漉を解暁するために、物賞の発晃以来25年超にわたって実験的ー理論的研究が精
力的におこなわれてきた。特に、この栢転移には「曹、れた秩序j とよばれる未知な吉富度による相転移が存在する可能

性が議論されている許可。これまでに、秩序変数の侵播としては反強磁性 [49-52]のほかに、隠れた秩序として、四重謹

秩序 [53-5号、八重極秩序 [58，59]、十六重撞秩序 [60，61J、三十二重極秩序 [62]、倍数転移 [63]、U-pair形或 [64]、異方

的SDW転移 [65ぅ66]、chargecurrent order [67]， helicity order [68]ラ動的SDW[69]、nematicorder [70ぅ71]など20を
超える提案がなされているが、未だ解決には至っていない。

この梧転移の起諒を議論する上で大きな開題の 1つは、巨指量?こ大き主翼堂をもたらす秩序変数と反強磁性がどのよ

うな関採にあるのかということが実験的によくわかっていないということである。また、隠れた秩序の額補の多くは、

むRU2Sbがもっ正方品の結晶対称性と密接語関係を持っているが、秩序変数と結晶対幹性の関保については未知な点が

多い。そこで、我々はURuzSizの正力強果、一軸応力効果、さらにはイオン醤換鶏果に対して、中性子散乱実験など的

機援実験および巨損実験を行うことにより、これらの撰係を明らかにしてきた。

5.2 静水圧下および一軸応力下中性子弾性散乱実藤

我々は中性子弾性散乱実験を静水圧 [72，73iおよび一軸JJG力下 [74，75]で行うことによっ、撤弱反強磁性と格子歪みり
関係を謂べた。これらの実験で得られた、 T= 1.5五における空間平均した疫強磁性モーメントの大きさんの静水圧

Pおよび、一軸応力 σ能寺i註在、密 10に示す。常圧におけるんの大きさは rv0.02μB/じと見護もられるのに対し、静

水圧を印加すると μ。は増大し、 P= 1.0 GPaで泣0.25μBjUとなった。さちに P= 1.5 GPaでほんは 0.4μBIむに
達する。一方、一車庫窓力を印加した場合は、その方向によってんの変仕に強い異方牲が現れた。すなわち、正方晶の

[100]および[110]方向の応力印加ではんは顕著に増大するのに対し、 [001]方向の応力部加で詰μ。誌誌とんど変化しな

い。また、 μ。(σ)む掻舞いはσU[100]と[110]で一致することかち、 c圏内の一軸応力に慢してはん誌等方的な応答を

示すことが示唆される。んの静7l<ffおよび一軸JJG力依存牲を比較したときに持徴的な点培、弱圧におけるんの増大率

δμ。/δX伊=P，σ}辻、静水圧に詑ベて一軸応力印加の方が4f吾迂ど大きいことである。つまり、静水圧に比べて一軸

誌力の印加の方が、 μ。泣敏惑に変化する。一方、んの発生活農に関して誌、 μ。の変化と辻対照的に指圧によってわず

かな増大を示すにすぎない。

これらの実験で得られたんの静水圧および一軸応力(σ11[100]， [110日変化泣非常によく叡ていることから、詞実験に
おけるんの増大には共通の起源、が存在することが強く示唆される。そのことを明らかLこするために、上記の実験によっ

て得られたんの変化に関する、以下のような特教を考えてみる。まず、 (i)んは静7]<圧やc面内の一軸応力により増大

するが、 c軸方向の一軸応力ではほとんど変化がないことである。~~こ、 (ii) 一軸JJG力の印加詰静求圧よりも顕著にん

を変化させることが分かった。さらに、 (iii)んの変化辻 c面内の一軸応力に対しては等方的であるということである。

一般に、正方晶には6つの独立した歪みmη，x2 _ y2ヲ勾ヲドラ zx和:体議ぅ η:cjα)を発生しうる。このうち、前者

2つは正方晶の対称性を保持した歪みであり、残りの4つは正方晶の対祢性を被る歪みである。ここで、静水圧およびc

軸方向に封する一車産誌力では、正方晶の対称'陸をf呆持した歪みのみf/.誘記されるのに対し、 c面内の一軸応力で泣正方品

の対称性を保持した歪みとそれを破る歪みの両方が誘起されることに注意したい。そうすると、 (i)と(iii)の特教から対

称性を破る歪みはんの変化とは直接結び、ついていないと考えられる。一方、 (ii)と伊丹の持殻から格子定数比17= cjα 

の増加がんの増大に重要な寄与をしていることが示唆される。このことをより明らかLこするために、静水圧およびー轄

応力の印加による ηの変化を超音波溺定 [77]によって寄られた弾性定数を用いて見襲もると、調加EE条件下におけるん
の変化は η老パラメーターとしてスケールされることがわかる(国 10む内挿図)。この函より、んを増大させるための

ηの変化の謡界{直ηcは、おおよそ0.1誌と見積もられる。ごく最近、中性子を用いて行われた精密な格子定数灘定によっ

ても上記のようなんと ηの関係牲が確認された [78]0

-694-
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密 11中性子散乱と交流帯磁率測定より得られた URU2Sizの圧力ー埠度棺露。右留には各圧力における反強磁性 Braggピーク強度の温度変化を示
す [82]0

5.3 被弱反強E語性担〉起頭

静水圧下中性子散乱実験ののちに行われた静水圧下29Si-NMR実験で培、加圧下で誌試料内部;こ大きな反強磁性モー

メントをもっ領域と礎気秩序を示さない額域が不均一に存在し、加圧によって増大するのは反強議性モーメントが作る

内部犠場で誌なく、夏強磁性領域母体積比であることが明らかになった [79]0つまり、我々の中性子散乱実験で観離し

たんの増大誌、 U5f電子のモーメントの伸びではなく、不均一反強議性の体積誌の増加に対応することになる。この実

鼓結果から常圧における反強語性鎮域の体積比を求めると、おおよそ 1%弱と見請もられる。つまり、これが長年問題に

なっていた“微弱"反強議性モーメントの正イ本である。さちに、このことは、常圧では残りの 99~もり領域は未知の「揺れ

た秩序」によって占有されていることを意味しており、こむ秩序変数の発生が巨視量に異常在もたらしていると言える。

その後、熱欝張 [80]、ミュオンスピン緩和 [81]、中性子散乱 [82]、電気抵抗測定 [83]によって正力ー握度相閣が求められ、

試料や圧力の質に注意しながら得られた祖国は陸 11のようになったっ常庄で見ちれる語れた秩序(宜的棺と加圧下にお

ける反強酸註(AF)椙ほ 1次相転移で分離され、んは相壊界において不連続に変北する。さらに超缶導(SC)誌語、れた秩

害相のみで発生している。

このようなんの不連続な変化は前節で示したんの振葬いとは異きっている。我々辻、この違い詰結晶の不完全性に

起因したηの試料内の分布によるものであると考えている [75ヲ76]0その様子を図 12に示す。分布揺はおおよそO.OlSも程

変でるり、このよう主小さいηの試料内分布は通常の測定では検出することが難しいと思われる。もちろん、常圧では

語、れた秩序が発生しているので、 TJの試料内の平均値は、 ηcより小さい。しかし、 ηが分布しているため、試料内のごく

一部では ηcを超える領域が存在し、そこでは震強磁性が不均一に発生していることが期待される。これが“徴弱"反強磁

性モーメントとして中性子散乱実験で観測されるものである。一方、加正することにより、 ηの試料内の平均誼は準大す
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密 12URU2Sbの格子定数比J量度梱図と格子定数比の分布関数N(今)
のようす [75]0

醤 13じ(RU1-xRhx)2Sizの磁気 Braggピーク強度の温度変化。
(Repri凶邑dfigure討 thpermission from [76J. Copyright 
2007 by the Physical Society of Japan.) 

る。こむとき、 17の分布のために η>ηcを詰たす領域は加圧とともに増大し、それ詰不均一反強磁性の発生として観測

される。このような場合、不均一反強離性の体穣比の圧力変化は、 ηの分布の幅や分布の形に強く設存すると考えられ

る。つまり、分再編が小さいときには不均一反強離'往の体績上七件必)は 1次拒転移の臨界圧近信で急識に増大するが、

分布幅が大きいときにはそれ誌連続的に譜加するであろう。これが実験によってんの圧力変化が異なった原因で、主うると

考えられる。

5.4 Rh量換系での中性子散乱

静71<)王および一軸応力下中性子融乱実験よ号、揺れた秩序相から反強議牲椙に転移させるためには、 ηを0.1%程度増

大させる占、要があることが分かった。我々は、 ηの制御辻き日正だけでなくイオン霊換によっても可能であろうと考え、 Rh

置換系U(RUl-xRhx)2Sb~こ注巨した。む(RUl-xRhx )2Si2 に対する室濯での X観呂折 [841 によると、 Rh置換量の増加

に対して中間濃度まで誌ユニットセルの体讃誌わずかに増大し、また ηは明ろかに増大する。このときのηの増大率は

δlnη/θx "-' 7 X 10-2と晃積もられる。このことより、 'f}を0.1%増大させるにはわずか2先程度のイオン置換で十分である

ことが分かる。よって、じ(RUl-xRhx)2Sb伊豆0.05)に対する中性子散乱実験を行い、{s:温椙の変fとを謂べた [85-87]0
匿 13~こは各乳h 濃農における議気 Br・agg ピーク強震の湿痩変仕を示す。 z 三 0.015 では常圧と同議に、識弱足強磁性

に対応する非常に弱いBraggピークが観i揺された。一方、 Rh{農度が2気-3誌では、T;v[1え下で磁気Braggピーク強度は

理強され、その時の空関平均された反強磁性モーメントは1.4Kでん=0.24μBIむ(x= 0.02)と見讃もられるo Xが増
大するとんは若干抑挺されるとともに TM は増大し、 x= 0.03では廷ぼ反強斡監のみが発生する。一方、定三 0.04では
語、れた秩淳及び反強言語性の画相がf自失する。このように、得られる Rh護度J孟度程罰はおさ 0.04で再調が治r失する以外
はじRu2Si2の圧力自謹度棺圏と類似しておち、 Rh置換は圧力保加と同議の効果を系にもたらしていると考えられる。

イオン霊換系での実験で培、圧力セルを用いずに物性を制調]できるために、圧力実験に比べて非弾性散乱のように童文乱

強度が小さい実験が行いやすいという利点がある。持2こ、じRuzS誌の陣、れた秩序棺では、反強磁性秩序ベクトルと同じ

(1，0，0)の設教とそこから離れた{1，0.久的において強い議気臆起が麗概され、特に語審のピークはTo以下でギャッブ
ρ

が発生

しているように振舞うことから、揺れた秩序変数と密接に調捺していると考えられる [46，88]0そこで、じ(RUl-xRhx)zSi2
2こ荒して中性子非弾性散乱実験を行い、商法数における麗気融記の豆h濃農変化を調べた。醤14~立、 x= 0.02における
技数 (1，0，0)の磁気励起スペクトルの謹度変化である。耳、f三T:::;Toでの譲れた秩序相で辻明瞭な議気励起が観揺され

るのに対し、 TM以下の反強磁性桓で;まこの励起が損失している。間接の変fとは挫のRh濃度でも観認される ζとより、
揺れた秩序相では礎気モーメントに関する基痘状態と母エネルギー励起状態の聞の行列要素gμ凶作!Jz!O)!が存主するの
に対し、反強磁性ではそれがo~こなってしまうことが明らかになった。これは隠れた秩序相の徹説的性質を議論する上
で重要な情報で島る。一方、 (1，0.4ヲめという渡数における識気動起は、 Rh混入によって急識にダンフ。するものの、常磁

性相、障、れた秩序相、長強礎性相の全てにおいて観測された。そのエネルギーを置は温度変化するものの振舞いは大き

く変bらないことから、少なくとも隠れた秩序栢とは強く結びついていないかもしれない。高波数における時様の結果

は、その後の静水圧下中性子非弾性散乱でも観謝された [89]0
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国 14U(Ru日吉sRho.02)2Sbの波数 (1，0，0)における非弾性数蓄しスペクトルの温度変化。 (Reprintedfigure with permission from [85]. Copyright 
2004 by the Physical Society of Japan.) 

5.5 さいとに

ここでは、 URU2Sbの隠れた秩浮の問題に関する中性子散乱実験を中心;こ紹分した。じRu2Si2の陣、れた秩序に関する

研究はここで紹介したもの以外にも多数あり、腫れた秩序は現在、盟内外での重い電子系に関心老持つ研究者にとって、

特に注目そ集めている現象の 1つとなっている。ごく最近の蕗気トルク翻定およびサイクロトロン共鳴の測定では、語、

れた秩序変数は正方品の4回対称性老礎るものであることが提案され [70]、それを輪証する実験や理論的考察も行われ

つつあるc 中性子散乱のみならず、アイデアに基づいた多角的主訴究によって、今換の碗究がさらに発展することを期

詩したい。
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