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J電子系における多重極モーメント ーCeB6の相図を巡って-

東京工業大学理学部 椎名亮輔

1 はじめに

重い電子系と呼ばれる一群の /電子系化合物は､強い電子相関を反映して､大多数が低温で相転

移を起こし長距離秩序を生じる｡ しかし､その低温秩序相の性質は､通常の超伝導､磁性といった従

来から知られていた秩序相のそれとは大きく異なることが指摘されている｡こうした秩序相の特異性

や多様性は､J電子特有の複雑な電子状態を反映したものと考えられているが､その詳細な機構につ

いては不明な点が多い｡現在も様々な化合物 (URu2Si2､CeCu2Si2､CeB6等)で低温相の秩序変数や

相図の起源を巡って活発な研究が続けられている｡そして､このような特異な秩序相を理解する上で

一つの鍵となり得るのが､以下に紹介する J電子系における隠れた自由度､多重極モーメント､な

のである｡ここでは､80年代初頭から日本を中心に研究されてきた CeB6を例にとり1-12)､多重極

モーメントという観点で CeB6の相図がどのように理解できるのかを最近の理論研究の成果13~15)を

中心にまとめる｡

2 CeB6における主な実験事実

CeB6は､低温領域で複雑かつ興味深い磁場一温度相図をもつことで知られている｡今回取り上げる

のは､その中でⅡ相と呼ばれている領域である｡この相は古くから､J電子がもっている四重極モー

メントによる長距離秩序であると信じられてきた｡しかし､そもそも四重極秩序相とは何か､という

素朴な疑問も含めて､そのミクロな起源は未解決の難問として残されてきた｡以下に､問題点を整理

しつつ､この系の理論研究の基礎となる主要な実験事実を示す｡

2.1相図

CeB6には､10K以下の低温で二つの相次ぐ相転移が存在する｡図1が､実験的に決定された相図

である｡低温弱磁場で安定なⅡⅠ相は､そこで自発磁気モーメントが観測されている事から､磁性相

であることが確立している｡一方､強磁場に広がるII相では､ゼロ磁場で滋性は存在せず､音波に強

い異常が見られるものの､如何なる構造変形も観測されていない ｡ これらの実験事実はⅠⅠ相が四重

極秩序相であることを強く示唆する｡ ここで､四重極モーメントとはある種の電荷分極を意味し(図

2)､その対称性によってr5型 (Oyz,0抑02y)､r3型 (020,022)の5成分が定義される.秩序変数

がこのうちのどれかという問題は､ⅠⅠ相を理解する上で最も重要なポイントであり､後に改めて詳し

く法論する｡図1に見られるⅠⅠ相の転移温度の振舞も特記に僅するOそれは､磁場とともに急激な

増加を示し､強磁場領域ですら減少の兆候は全く見えない｡これは､通常の磁性体には見られない特

徴である｡
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｢強相関伝導系の物理 若手秋の学校｣
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図 1.CeB6の相図.1,2,6)
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図3.磁場誘起反強磁性.2,6)
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図2.四重極モーメント.
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2.2磁場誘起反強磁性

Ⅱ相の特性の一つに磁場誘起反強磁性がある｡四重極秩序相はもともとゼロ磁場では如何なる磁

気秩序ももち得ないが､CeB6では､有限磁場下で反強磁性が観測されるのである｡その磁気構造は､

中性子回折とNMRを用いて調べられている｡中性子回折は通常の(1/2,1/2,1/2)型の反強磁性を

観測し6)､一方 NMRは図3に示すような複雑な磁気構造を示唆している2)｡つまり､中性子回折と

NMRの結果には深刻な矛盾がある｡後に示すように､誘起反強磁性の構造はⅠⅠ相の秩序変数の対

称性と空間配列を決定する上で重要な鍵になるのであるが､この矛盾がそれを阻んでいるのである｡

2.3結晶構造と結晶場準位

この系の結晶構造を図4に示す｡Ceイオンは単純立方格子を構成し､6個のBによる正人面体が

その中心に位置する｡

一般にCe一ィォンではJl配置が安定であり､強いスピン軌道相互作用で J-5/2状態が基底多重

項 (大童縮退)となる｡CeB6の場合､これが､さらに立方結晶場によってr7二重項とr8四重項に

分裂するわけである｡当初､結晶場基底状態は､エントロピーの測定からr7と考えられていたが､

その後､ラマン･中性子散乱､超音波測定､磁化測定などから､r8であることが確認された4,5,8)｡ま

た､r丁への励起エネルギーは､実験的に540K と見積もられている(図5)｡

図4.結晶構造.
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｢強相関伝導系の物理 若手秋の学校｣

3 秩序変数とその磁場効果に関する群論的考察13)

CeB6ではⅡ相の転移温度に比べてr8-r7励起エネルギーが非常に大きいので､r7状態の影響は

無視できる｡ つまり､理想的なr8系であると言える｡ ここでは以下の r8四重項において可能な四

重極秩序相とその磁場効果を対称性の観点から考える｡
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3.1活性な多重極モーメント

局所多重極モーメントは､StevenSの等価演算子の考え方のもとでは､∫-5/2の角運動量演算子

から構成されるテンソルとして与えられる｡ランクp(2p+1成分)の既約テンソルは次の公式で定義

される｡

lip)-(-1)P(2p-1)(2p-3)･･･3･1

2p(2p-2)･･･2 Jf,

一般にテンソル演算子は J-5/2の多重項の場合､ランク5まで定義されるが､CeB6のように結

晶場による基底の制約がある場合､独立なテンソルの個数も大幅に減る｡ランク4及び 5のテンソ

ルは､r8基底ではランク1､2､3テンソルの液形結合と等価になり独立ではなくなる｡表 1に､活

性な多重極モーメントを立方対称群 Ohの既約表現として示す｡四重項(3.1)-(3.4)では､3成分の双

極子 (dipole)､5成分の四重極 (quadrupole)､7成分の八重極 (octupole)､計 15成分が独立な

モーメントである｡

3.2 磁場効果

表 1から明らかなように､quadmpoleの対称性は､dipoleとoctupoleとは異なる｡このため､相

転移が二次の場合､ゼロ磁場では純粋な四重極秩序が期待される｡ ところが､外部磁場下では事情が

異なってくる｡磁場の方向に応じて系の対称性が低下するため､表 1に示した表現はもはや既約では

なくなり､quadrupoleと同じ表現に属するdipoleとoctupoleが現れるのである｡こうして､純粋

な四重極秩序は磁場下では不可能になり､､様々なモーメントが磁場とともに誘起されてくる｡表2に

立方晶の対称軸方向の磁場に対する可能な四重極相を分類した｡この群論的考察から､磁場誘起反強

磁性の構造が秩序変数の対称性と一義的に対応していることがわかる｡また､誘起 octupoleの存在

も重要である｡octupoleの様な高次の多重極子は実験的に観測されにくいが､四重極相におけるそ

の影響は無視できない｡
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表 1.Activemomentsinr8-quartetSystem.

Mom ezLt8 IrreduciblerepresezltatiozIS 0perator8

Dipohrmoments 烏 (-Jl(1)+Jill))≡Jf

義 (Jl(1)+JPl))≡Jy

Jil)=I.

Quadrupolarmoments Jiョ)=喜(2J.2lJ,2-J,2)≡02
台 (Jiョ)+Jt2,))≡4(J,2lJy2)≡022

j=(J王2)+Ji21))=乎右耳≡o y.

去(-J王2)+J531))=誓言吉≡o"

義(-Ji2)+JP2))=乎言古≡0.y

OcttlPOlarmoments

rJ

去 (-Ji3)+J!?,))

=乎百万言≡TTy.

主【Jf(-J3(3)+Jt33))-J5(-J壬3)+Ji31))]

-喜(2J.3一三万一了要言)≡T=a

-封V6(Ji3)+Ji33))+V6(Jl(3)+Jt31))]

=喜(2Jy31言方一万万)≡Tyo
J53)=喜(2J.3-万万一所 )≡T.0

-封V6(-J,(3)+Ji33))+V6(-J壬3)+JPl))1

=乎 (万雷一万万)≡Tf
主トV5(J53)+JS))+V6(J壬3)+Jt31))]

=乎(言方一所 )≡Tye
を(Ji3)+Ji3,))=乎(言方一節 )≡Trp

Thebarsontheproductsoftheanglllar-momentumoperatorsrepresentthesumwithrespecttOPOSSiblepemutations

oftheindicesI,yandI;forexam ple,言古=JLJy+JyJr . TheSuPerSCript(土)onrreferstonegativeorpositive

parityundertimereversal.

♂.β撮スピン表示

上記のような複雑な自由度を記述するにあたって､擬スピンを導入すると便利である｡四重項 (1)-

(4)を (,,q)と書こうo このとき､f電子の生成消滅演算子を空状態 lO)に対 してfl,qlO)-lT,q)､

I,,q卜,cr)-lO)と定義できる｡これを用いて､以下に大きさ1/2の二種類の擬スピン T とU を導
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表2.possiblequadrupolarphasesfortypicalfielddirections.

Fidddirection Qlladrupolarmoments hduceddipolarm oments hducedoctllPOlarmomcnt8 Synnetry

(0,0,1) oQ～
pQn
o
fy

Q
a

Qe

一一
▼J

I

C4V(rl)

C4V(r3)

C4V(r4)

C4V(rs)

C4V(r5)

(1,1,1) 020,20才,- O y.-Orf 2J.-Jl - Jy 2TF-TZa-Tva,Tf-TyP c3V(T3)

022,oy,-0.Tf Jr - Jy TI-TVA,2T,p-Tf-T,P c3V(r3)

O ry+Oy.+01C Jr+Jy+JI T=a+Tva+T.a,T.yE C3V(rl)

(1,1,0) 0望,o ry

O22

0 y.+0.Y

O y. - 0.,

J=+I, Tla+TVA,T.p-TyP c2V(rl)

I, - Jy TF-Tva,T,P+TyP c2V(T4)

I. Tsy,,T.a C2V(r3)

Tf c加(r2)

Thede血itionsofthemultipolar-momentoperatorsareglVeninTableLThehorizontalbarrepresentstheabsence

ofindtlCCdnonents.

入する｡

･-喜∑fiqpT,,,fT,,U ,T)Tl?q
q-喜∑fl,qpq,U,fT,qtTIq?ql

ここでpT,,,はPauli行列 である.

立方対称群における変換演算子を

如 ,q)-∑ R(,I,q';T,q)LT',q'),
TIIqI

と定義すれば､この基底変換によって擬スピンの各成分は

R'aA~1,Rqa丘~1

(9)

(10)

のように変換される｡こうして擬スピンの対称性を調べることで､立方対称群の既約表現を擬スピン

を用いて再構成することができる｡表 1の多重極演算子とr8基底での行列要素を比較し､15種類の

多重極の擬スピン表示を表3に得る｡
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表3.pseudo18Pinrepresentationofmultipoles.

Vectorialnotations PsetldoISPlnrepresentations Originalmultipolaroperators

丁

〃

b

叩
く
.AJ.

(T',Tr)

2(Tyqr,Tyqy,TyqL)

(qL,qy,ql)
(-T'qT+1βTrqr,-TLqy- 1βTrqy,2Tlql)

(-ヽ巧TEqr-Trqr,ヽ乃Tlqy-Tfqy,2T㌔rl)
Ty

i(020,022)
を(Oy"0抑Ory)

孟J-嘉Tα

一去J+嘉T α

GTP

普T.,,

EereTα≡(TF,T,a,T.a)aLndTP=(Tf,TyP,T.P).

4 対称 RXXY模型

CeB6における安定な四重極秩序相を調べるにあたって､サイト間相互作用の型が重要な問題とな

る｡ここでは､解析の出発点として､大川によるRKKY模型をとる13,16)｡一般にRKKY相互作用

は伝導バンドやノー状態との混成要素の型に依存して複雑になるが､混成が局所的で軌道に依らない

ときRKKYの各交換過程で軌道は保存され､相互作用の型は比較的単純になる｡このとき､相互作

用は擬スビンを用いて

H-D<;, (, i･T,･･qi･q3･･4(, i･,3･,(q i･U,･,) (ll)

となる｡ ここで､反強磁性 (D>0)の最近接相互作用を仮定している｡表3に示した擬スピンと各

多重極との対応関係を用いて､(ll)を多重極間相互作用に書き換えれば次式を得る｡

<S, (T 宮 .･pi
H-D ∑tT ;･T; p3･+q i･q3･+rli･773･+くi

I,･･Ei･Ej)･ (12)

このように (ll)は､表3に定義された多重極間に等 しい相互作用を与える模型になっている｡この

意味で(ll)を r対称 RKKY模型Jと呼ぶO

次にZeeman項を考える｡磁場 ガ に対して Zeeman項は

Hz--9PB∑ Ji･H
I

となるが､基底をr8に限っているので､

7
Hz--i9PB∑ (qi･妄りi)･Hl

(13)

(14)

と書ける｡この式は､(13)と異なり､既に結晶場効果による異方性を含んでいる｡

(12)に平均場近似を適用し､表2で考察した対称性に注意すれば､磁場下で可能な全ての相の平均

場解を得ることができる｡それに基づいて以下に議論を進める｡
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4.1相図

各相の自由エネルギーを比較すれば､安定相に関する相図が得られる｡(001)､(111)磁場方向の各

相図を図6に示す｡(ool)磁場では､弱磁場領域で02相が安定であり､強磁場領域では0叩相と022
相が縮退する｡常磁性相から四重極相への転移は常に二次であり､実験と同様の転移温度の上昇が見

られる｡これは､磁場によるdipoleとoctupoleの強い誘起によって､四重極秩序がさらに安定性を

増すためである｡(111)磁場 (及び(110)磁場)でも同様の相図が得られ､表2の分類のもとでともに

弱磁場相はrlであり､強磁場相にはやはり二重縮退がある｡これらの結果を比較すれば､転移温度

は弱磁場ではほとんど等方的であるが､磁場の増加とともにTQ(001)<TQ(110)～TQ(111)のよう

な異方性を示す｡これも実験と定性的に一致している｡

1 r 2 l T 2 3

図6.対称 RKKY模型の相図.

4.2磁化

四重極子秩序の形成は磁化過程にも強い影響を与えることが予想される｡このことを調べるため､

各磁場方向の磁化曲線も計算した｡結果を図7に示す｡弱磁場領域では､孤立したr8基底での結果

と比べて､上記の安定な四重極相の磁化は若干増加する｡一方で､強磁場になると､容易軸である

(001)方向の磁化が強く抑えられるため､孤立系で存在した〟(001)>〟(110)>〟(111)のような

異方性が弱まり､結果として等方的に近くなる｡この結果は､Ce才La.1_｡B6における〇-1とxー0

の各場合の単位 ce当たりの磁化に対応し､図8に示す実験値といい一致を得ている｡ただし､理論

では近藤効果の影響を考慮していないため､定量性については問題が残る｡
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l H 2 3 1 g 2 3

図7.各相の磁化 :細線は孤立系の値.

図8.Cel_℡LaTB6の磁化き)
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｢強相関伝導系の物理 若手秋の学校｣

5 CeB6の有効模型15)

Ⅱ相の転移温度や磁化の走性的な振舞に関して､対称 RKKY模型は良い出発点となっていること

を見た｡しかし模型の高い対称性のため､相の競合や縮退を生じ､ⅠⅠ相の秩序変数を特定するまでに

は至らない｡秩序変数の対称性を唆昧さなく決めるためには､(12)の相互作用に現実の効果を取り込

むことが不可欠になるわけだが､その際重要となるのが超音波実験の結果である｡超音波で測定され

る弾性ゆがみは直接四重極モーメントと結合しており､このためNMRや中性子回折と異なり､サイ

ト間相互作用のみによって決まるゼロ磁場での純粋な四重極相の情報が得られるからである｡それに

よれば､ゼロ磁場で転移点における弾性定数 C44の異常がcl1-C12のそれに比べて大きい｡このこ

とは､ゼロ磁場でr5型(OyZ,0抑0Ty)の相が安定化していることを示唆し､また同時にr5型の四

重極相互作用が全ての多重極相互作用のうち最も大きいことを意味する｡こうして､次の有効模型を

得る｡

H-D* ,i･T;･･qi･U,･･りi･- (1.∂

ここで､∂がr5型の四重極相互作用の増加分を表している｡

T'i･T;･+qi･q)I+.7i･773･+(1+6)pi
p3･･- ･･Ei･E,･) (15,

5.1 平均場解

∂-Oの場合の結果が前章にあるので､ここではまず ∂>Oの場合に安定相がどう変化を示そう｡

(001)方向では､強磁場相の縮退が 0ryに解け､それが結果的にゼロ磁場まで安定化するO(110)方

向でも同様で､強磁場の 0,I+Oz｡(r3)相が全領域の安定相として選ばれる｡一方､(111)方向で

は､弱磁場相の Oy,+Oz｡十0｡,(rl)相が強磁場側に安定領域を広げてゆく｡つまり､少なくとも

TQの上昇が見られる程度の磁場領域において＼各磁場方向の安定相とその際の誘起反強磁性の構造

は以下の棟に一義的に決まる(表2参照)｡

･(001)- 0｡y相 :誘起反強磁性は存在せず

･(111)- Ocy+Oyz+Oz2相 :磁場と平行な反強磁性モーメント

･(110)- Oyz+Oz｡相 :磁場と垂直な反強磁性モーメント(Jz)

このときの誘起反強磁性の磁場依存性を図9に示す｡(111)及び(110)方向では反強磁性が誘起さ

れるが､その値は強磁性成分に比べて非常に小さい｡TXyZ型の誘起 octupoleも図9にプロットした｡

反強磁性とは対照的に､各磁場方向で強い誘起が見られ､この型の octupoleが全方向で主要な誘起

モーメントとなっていることがわかる｡前にも指摘した様に､誘起モーメントの存在がTQの上昇を

もたらしていると解釈できるわけであるが､上記の三方向の相はいずれもTIyl型 octupoleを誘起す

ることによって安定化しているのである｡特に､(001)磁場では反強磁性の誘起が対称性から禁止さ

れるので､このときのTQの上昇は純粋にoctupoleからの寄与によっている｡
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/ AFoctupole
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/-一一-------------

H

図9･磁場誘起モーメント:実線-(001)磁場､破線-(111)磁場､点線-(110)磁場.

5.2 中性子回折実験との比較

二幸で述べた様に､磁場誘起反強磁性は､中性子回折とNMRによって調べられている｡平均場理

論の結果は次の中性子回折の結果と一致している｡

･反強磁性は(ool)磁場に対して観測されていない｡(ただし､実験はそれが存在 しないこと自体

を示したわけではない｡)

･(111)磁場での反強磁性モーメント(0.1p云)は､その強磁性成分 (0.9pB)に比べて非常に小さいo

･(110)磁場に対して磁場と垂直方向 (Jl)のモーメントが観測されているO

このように､平均場理論は中性子回折の主要な結果を説明する｡一方､NMRの結果を議論する際に

は､核スピンの超微細相互作用に関する正しい知識が必要になる｡この点については次章で詳しく議

論する｡

§6. NMRの新 しい解釈14,15)

CeB6の NMRは､単位胞当たり6個ある11Bに関して行われた｡その結果は､これまで､中性子

回折の結果と矛盾していると考えられており､それが ⅠⅠ相に関する我々の理解を阻んでいた｡一方､

これまでの理論的考察によって､磁場下での II相はdipole､quadrupole､octupoleの混合相である

ことがわかった｡こうして､この多重極子の混合相という視点で NMRの実験結果をもう一皮見直す

ことが必要になってきたのである｡

6.1 実験事実

最初に､11BNMRの基礎的事項を簡単に説明する｡11Bは大きさ3/2の核スピンをもつので､そ

れをJ と表記すれば､外部磁場下での核スピン状態は主に以下の局所的なハミルトニアンによって
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決まる｡

H-1L･H +q(37.2-L 2)･ (16)

ここで､第-項は核ゼ-マン項､第二項は核四重極相互作用である｡q-0のとき､ゼーマン分裂し

た核スピン状態間のエネルギー差は常に等しくなるので (TH)､このとき､唯一つの磁場方向に依ら

ない共鳴線が得られる｡一方､q≠oとなると､状態間のエネルギー差は異なってくるので､共鳴線

は分裂し三本になり､弱い角度依存性をもつようになる｡実際､CeB6のⅠ相のNMRは､このよう

な立場でほほ完全に解釈できる｡

次に､Ⅱ相の実験結果を見ていこう｡実験は､図 10に示す(ool),(111),(110)の各対称軸を含む

一般の方向の磁場に対して行われた｡結果は､(ool)軸からの磁場の角皮 βについて､図 11に与え

られている｡これより､ⅠⅠ相に入るとⅠ相における三本の共鳴線がさらに各々二重に分裂し､各 B

サイト当たり六本になっていることがわかる｡この共鳴線の分裂は､ⅠⅠ相での四重極秩序に起因し

て､新たな内部磁場が発生したことを意味している｡この内部磁場が Ⅱ相の秩序変数に関する情報

を担っているのだが､それを明らかにするためには､B核スピンの超微細相互作用を用いた解析が必

要になる｡この点に関して､滝川等は Ceサイトに誘起されたdipoleとの相互作用を用いて可能な

磁気構造を調べ､それが中性子回折と矛盾していることを指摘した｡これに対して､我々は先に､多

重極という観点で超微細相互作用を考え直すことの必要性を強調した｡以下に､図4に示した結晶構

造における各 B核スピンとCeサイトの誘起多重極との可能な相互作用の型を導く｡

図 10.一般の磁場方向.
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図 11･NMR共鳴線 (実験値).3)

6.2II相における超微細相互作用

まず､B(3)-ce(1)相互作用を考えよう｡(各原子の番号は図4による｡)一般に､相互作用の型は､

各格子点の周 りではなく相互作用軸の周 りの対称性によって決まる｡B(3)-ce(1)相互作用の場合､B

イオンが低対称点に位置 しているため､唯一可能な対称変換は (i,1,0)面に対する鏡映である｡こう

して､CeB6自体は立方晶であるにもかかわらず､超微細相互作用のもつべき対称性はこの鏡映不変

性のみということになる｡ここで､鏡映変換の基底として各モーメントをevenとoddに分類 してお

こう｡核スピンについては､Iz及びII+I,をeven､I3-I,をoddとする17)oこのとき､ce多重極

は表 4のように分類される0 時間反転不変性から､B核スピンと結合可能なのは 申poleとoctupole

である｡それらに関して､parityの等 しいもの同士の積の適当な線形結合が､相互作用の一般形とな

る｡この手続きはB(3)-ce(2),ce(3),ce(4)の各相互作用にも全 く同様に適用できる｡
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ここで､再び､中性子回折から示唆されている(1/2,1/2,1/2)型の秩序を仮定しよう｡このとき､

冬モメントのQ-(1/2,1/2,1/2)成分をJ(Q)､T(Q)と書けば､B(3)の 核スピンと誘起多重極の

Q成分との相互作用は以下のようになる｡

H3hf-azzfryz(Q)+中Jy(Q)+ZyJx(Q))

･C(拷 (Q)+Iyfra(Q)).a(ZTfyP(Qト IyfIP(Q)))･ (17)

ここで､J-､タは各々の飽和値でスケールした量を意味する｡(17)の導出にあたって最近接相互作用

のみを考えたが､仮にCe(ト毒)との結合を考慮しても､型自体は変化しない｡同様にB(1)の核スピ

ンの相互作用は次のようになる｡

Hlhf-aljxyz(Q)+a(IyJz(Q)･I,jy(Q))

･C〈zyfza(Q).Zzfya(Q)).a(IyflP(Q)-ZzfyP(Q)))･ (18)

このように､超微細相互作用を慎重に考えると､通常の dipoleとの相互作用のみならず､octupole

との相互作用も可能であることがわかる｡

表4.possiblequadrupolarphasesforgeneralfielddirections.

Quadrupoles lndllCeddipole8 1nducedoctupoles Sym metry

JS+Jy

J; Even

I. - Jy

QlladrupolarphasesinthegeneralRelddirectionareclassiRedbytheparitylュnderthere丑ection･Inbotheven-

andodd-parityphases,theprlmaryquadrupolarorderparameteri8mkedwithvario118COmpOnent80fdipoles and

octllPOles aswcu aB anothertypes0fquadmpoleS,舶Showninthistable.
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6.3 一般の磁場方向の平均場解とNMR分裂幅

図 11におけるⅡ相での分裂を詳しく見ていこう｡三本の共鳴線の分裂は､核四重極の分裂への影

響を無視すれば等価なはずで､実際実験的にも誤差の範囲でそうなっている｡ そこで､各分裂を平均

してプロットした結果を図 12に示す｡分裂自体の角度変化は比較的単純であり､次のような特徴を

示している事がわかる｡

｡B(3)におけるcoSβ的依存性

.B(1)におけるsinβ的依存性

･(111)方向での交差

さて､このような実験結果と比較し得る理論値を計算するためには､図 10に示す一般の磁場方向

の平均場解が必要になる｡このとき､各四重極と誘起多重極との関係は再び表4で整理できる｡一般

の磁場方向での四重極相は､同じparityをもつ全ての多重極を誘起するので､対称軸方向の磁場下

のそれに比べてさらに複雑になる｡dipoleとOctupoleT2yZの角皮依存性の計算値が図 13､14であ

る｡§5における対称軸方向の安定相は全て evenparityなので､角度変化に対して相転移はない事

が予想されるが､結果はやはり全角皮で連続的である｡反強磁性モーメントは (001)方向で誘起され

ず､そこからずれると誘起されてくるが､(111)方向のとき一旦極小をもつ｡これは､insetに示した

ように､(111)の近傍でモーメントが磁場に垂直から平行に急激に向きを変えることに関係している

ものと思われる｡octupoleTcylは角度変化が少なく､その値は全角度で非常に大きい｡これらの結

果を(17)及び(18)と組み合わせて､以下に分裂の理論値を議論する｡

ここで､瑠 )をB(3)及びB(I)の相互作用とすれば､堀)ニー堀 )が成り立つので､実は(17)
と(18)それ自体が共鳴線の分裂幅と比例関係にある｡一般に核ゼ-マン項は超微細相互作用に対し

て十分大きいので､核スピンJ を磁場方向の億

･∝去(Sine,sine,Jicose)･ (19)
で置き換えることができる｡(正確には､一次摂動計算を行えばよい｡)こうして､NMRの分裂幅を

以下の形に求める事ができる18)0

△3hf(e)-屯Z(Q)cosO-(bJ-3(Q)+痩 (Q))sine

･ff(o)-訴 Z(Q)sine-(呈Jz(Q)Iifza(a))Sine

-(烏 Jy(Q)･訴 (Q))cose･

(20)

(21)

ここで丘､右､Eは(6.2)のa､b､Cに比例する定数である｡もし､ここでoctupoleの寄与を全て無視し､

dipoleからの寄与のみを考慮すれば､明らかに上式は実験を説明できない｡滝川等が (1/2,1/2,1/2)

型の配列を否定したのは､この理由による｡しかし､octupoleを考慮することで状況が一変するの

であるo先だって指摘した様に､平均場理論はOctupoleT叩Zの強い誘起を導き､それがほとんど磁
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場方向によらない事を示している｡この結果は､上式と併せてみると､NMRの実験結果にうまく適

合するのであるoすなわち､Tcylの寄与のみを考え､その角度依存性を無視すれば､それだけで実

験の主要な特徴である△3hfのcosO-依存性と△告FのsinO-依存性が説明できる｡さらに詳細に実験

結果を見ると､そこには単純なcosβ､sin♂からのずれが存在する｡これは､おそらく他の弱い誘起

モーメントの影響であることが予想される｡(20)と(21)で､Jとrαからの寄与も想定レ ヤラメー

タをa-5-さと設定すれば､図 12に示した理論値が得られる｡理論値は､若干 △告fのSinOから

のずれを過大評価するが､単純なパラメータの割にはよく-敦している｡

こうして､NMRの主要な結果は､平均場理論に基づいて多重極との超微細相互作用を適切に考慮

することで理解することができる｡5章の結果と稔合して､我々は､中性子回折とNMRに何ら矛盾

は存在しないと結論する｡NMR､中性子回折ともにⅡ相がoctupoleを強く誘起した(1/2,1/2,1/2)

配列の四豊壌秩序相であることを示している｡そして重要なことは､NMRが実はその誘起 octupole

を観測していたということである｡つまりCeB6はJ電子系の特異な秩序相におけるoctupoleの役

割が明確に理解された最初の例と言えるであろう｡

図 12.NMR分裂幅 :破線はcose及びSinO.
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図 13･誘起 AFdipole:inSetに磁場との相対的な角度を示す.

図 14･誘起 AFoctupoleTq z･
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7 まとめ

一般に､J電子系化合物において結晶場状態に縮退がある場合､もしくは結晶場が小さい場合､四

重極以上の多重極モーメントが現象に関与する可能性が出てくる｡このような多重極相互作用は小さ

いと考えられがちであるが､RKKY相互作用が主要な相互作用である場合､全ての多重極間の相互

作用はテンソルの階数によらず同程度の大きさになる｡つまりJ電子系では高次の多重極が主要な

秩序変数になり得るのである｡一例として CeB6を取り上げ､その相図が r多重極モーメントJとい

う視点でどの様に理解できるかを見てきた｡高次の多重極 octupoleが､この系における二つのミス

テリー､すなわち磁場中での転移温度の上昇と中性子回折･NMRの矛盾の謎を解 く鍵であることが明

らかになった｡

J電子系の秩序相は､その複雑さゆえ､理論的にはっきり理解されている系はむしろ少数で､今だ

にその大多数が未知の領域にある｡ここに紹介した r多重極モーメントjは､複雑さの中に潜む J電

子系特有の現象として､今後の研究の重要なポイントになり得る｡最後に､CeB6とともにこれまで

精力的に研究されてきたURu2Si2とCeClユ2Si2の特異な秩序相についてその問題点を簡単にまとめ

ておく｡URu2Si2は低温で超伝導を示すが､その前に 17.5Eで比熱､帯磁率等に異常があり､弱い

反強磁性の存在が中性子回折から確認されている｡比熱の大きなとびに対して磁気モーメントの大き

さが極端に小さいことから､隠れた秩序変数の存在が示唆されているが､現段階でその詳細は解って

いない19)0 cecu2Si2はやはり超伝導体として有名だが､その相図は複雑で､低温弱磁場の超伝導相

を囲むように A相､B相と素性のわからない相が強磁場領域まで広がっている｡ そこでは､弱い反

強磁性すら見つかっていない20)｡これらの系の秩序変数を決定し､相図を理解することも今後の重要

な課題である｡
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