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研究成果の概要（和文）：多極子が遍歴性をを獲得して引き起こす多彩な伝導現象や量子相の解明を行った。と
くに多様な多極子自由度を持っているウラン化合物を中心にさまざまな実験と理論的考察が行われた。具体的な
成果として、強磁性超伝導体や新奇スピン三重項超伝導体UTe2の磁場誘起超伝導と多重超伝導の観測、これらの
物資のNNR・熱伝導測定による超伝導対称性の決定、隠れた秩序物質URu2Si2の奇パリティ多極子およびハイブリ
ッド多極子の観測、Smあるいはp電子を含む新物質開発、トポロジカル超伝導・多極子秩序の理論などが挙げら
れる。

研究成果の概要（英文）：We clarified a variety of conducting phenomena and novel quantum phases 
caused by the itinerant multipole. In particular, we focus on the uranium based compounds which 
potentially have the multipole degrees of freedom.  For more precise, we obtained the following 
results: 1) field-induced superconductivity and multiple superconducting phases in ferromagnetic 
superconductors and novel spin-triplet superconductor UTe2, 2) determination of symmetry of 
superconductivity by NMR and transport measurements, 3) odd-parity and hybrid multipole in URu2Si2 
with hidden order, 4) development for new materials including Sm and p-electrons, 5) theory on 
topological superconductivity and multipole order 

研究分野： 固体物性

キーワード： 超伝導　遍歴多極子　重い電子系　物質開発　トポロジカル物性　ウラン化合物

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
強磁性超伝導やスピン三重項超伝導で現れる磁場誘起現象や多重超伝導、超伝導対称性や「隠れた秩序」、トポ
ロジカル超伝導など、これまで個別に理解されてきた興味ある物理現象が、遍歴多極子という概念で包括的に理
解できることがわかった。これにより、従来の枠にとらわれない分野横断的な視点からの研究が進展した。この
ような研究の流れは今後も継続することが期待され、将来に向けての新たな潮流を作ることができた。またプレ
ス発表やアウトリーチ活動を通じて成果を社会に還元する活動も行われた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 5f 電子を含むアクチノイド化合物は遍歴と局在の中間的な性質を持つため、強磁性と超伝導の
共存、磁場誘起超伝導、非自明な秩序（隠れた秩序）などきわめて多彩な物理を展開する。これ
は言い換えると、5f 電子の強いスピン軌道結合と 6d 電子とのパリティ混成の結果として、物質
中でアクチノイドイオンが多様な多極子自由度を持っているためとも言える。研究代表者、研究
分担者は強磁性超伝導、隠れた秩序、超伝導多重相図と対称性、超純良単結晶育成、超伝導対称
性の理論的考察など、さまざまな切り口で研究成果を上げてきた経緯を持っている。一方、これ
らの研究を通じて明らかになってきた非従来型超伝導の背後に潜む「多極子自由度の遍歴性」と
いう新概念に立脚した組織的・包括的な研究は、研究開始当初は行われていなかった。非従来型
超伝導を含む研究に関する我が国の国際的優位性を維持するためにも先鋭的なメンバーによる
共同研究体制の構築が待ち望まれていた。 
 
２．研究の目的 
 以上のような背景のもと、本研究の目的は、多極子が遍歴性を獲得して引き起こす多彩な伝導
現象や量子相の解明を行うことである。局在と遍歴の中間的な性質を示す 5f 電子系化合物（ア
クチノイド化合物）を中心に研究を行う。多様な多極子自由度を持っている 5f 電子系は、非従
来型超伝導を含む多彩な物性物理の宝庫である。これを遍歴多極子という統一概念で理解し、研
究を進める。より具体的には以下の研究を行う。 
(1) ウラン化合物の新奇超伝導体の探索と d, p 電子が協奏・競合した物質探索 
(2) ウラン化合物超伝導体の多自由度超伝導波動関数の同定と新奇超伝導特有の新現象 
(3) 多極子秩序と共存する超伝導状態、多極子・軌道ゆらぎによる超伝導発現機構 
(4) 人工超格子や薄膜などで実現する局所的な反転対称性が破れた超伝導と遍歴多極子による

新奇量子伝導 
 
３．研究の方法 
 研究代表者と研究分担者の合計 6 名の構成員は、それぞれ以下のような役割分担で研究を行
う。青木（代表、東北大）：研究統括、純良単結晶育成、量子振動測定。石田（京大）：共鳴実験
による多極子秩序とゆらぎの観測。神戸（原子力機構）：輸送、薄膜物性、5f 電子系物質探索。
井澤（阪大）：熱電特性と新量子伝導系探索。松田（首都大）：5f, d, p 電子系物質探索、高圧
合成。柳瀬（京大）：超伝導、多体効果の理論。このように試料作製から巨視・微視的両面から
の測定、熱測定など幅広い実験を行う。またこれを通して、実験と理論の緊密な連携を行う。新
物質開発の指針としては、ジグザグやカイラルなどスピン軌道相互作用が顕在化するであろう
特徴的な結晶構造に着目しながら、ウラン化合物を中心に新奇超伝導探索を行う。鉄系超伝導や
BiS2系超伝導などの知見をもとに 5f, d, p 電子が協奏・競合した系についても高圧合成法もな
ども駆使しながら新物質探索を行う。また強磁性超伝導体（URhGe,UCoGe）や UPt3, UBe13, UNi2Al3, 
URu2Si2 などにおいては超純良単結晶を育成し、超伝導波動関数の同定と新奇な超伝導現象の探
索、および多極子ゆらぎによる超伝導発現機構解明をNMR、熱輸送現象、量子振動効果などの精
密物性測定を通じて行う。また局所反転対称性が破れ、強いスピン軌道相互作用が期待できる人
工超格子や薄膜、微細加工など遍歴多極子の効果が顕著に現れることが期待できる系について
も研究を行い、スピンホール効果検出にも挑戦するなど、異分野融合研究の波及効果をねらう。
国内のみならず国際共同研究についても積極的に推進する。 
 
４．研究成果 
(1) 強磁性超伝導、フェルミ面、新奇スピン三重項超伝導体 UTe2 
強磁性超伝導体 URhGe、UCoGe の純良単結晶を育成し、磁場再突入型あるいは磁場強化型超伝導
の発現機構に迫る研究を行った。URhGe、UCoGe ともに強磁場中で、リフシッツ転移によるフェ
ルミ面の変化をシュブニコフ・ドハース効果、熱電能、ホール効果などの測定から明らかにした。
平行スピン対によるスピン三重項超伝導が実現している URhGe、UCoGe においては、ある特定の
方向に磁場を加えた時に強磁性ゆらぎが発達する。これが、磁場強化型超伝導発現の最も重要な
役割を果たしていると考えられる。一方、それ以外にもフェルミ面の変化も磁場強化型超伝導の
実現に一役買っていることがわかってきた。URhGe については、一軸圧力による強磁性ゆらぎと
磁場誘起超伝導のチューニングにも成功した。これらの成果は原著論文だけでなく招待レビュ
ー論文としてもまとめられ [文献 1]、4000 回を超えるダウンロード数となっている。 
2018 年 11 月末に発見された新奇スピン三重項超伝導体 UTe2 については、日仏間の国際協力の
もと純良単結晶育成、極低温、強磁場、圧力実験などを精力的に進めた。2019 年の一年間に出
版された我々の論文はすでに 11編を数えている。このうち、Hm=35T で発現するメタ磁性と Hm以
下の高磁場で実現している磁場誘起超伝導は、顕著な成果の一つである（図 1 参照）。他にも、
UBe13の高圧下の実験や UNi2Al3の 80Tで発現するメタ磁性、空間反転対称性の破れた U3Ni3Sn4の
重い準粒子を含んだフェルミ面とその分裂、Ir-5d バンドによるやや高い Hc2持つ超伝導体 CeIr3

などの研究も行ってきた。 
 



(2) 強磁性超伝導体および関連物質の超伝導波動関数の対称性 
様々なウラン化合物の超伝導体の NMR 測定を行い、超伝導状態のナイトシフトの振舞いと超伝
導上部臨界磁場(Hc2)の振舞いを系統的に調べた。通常 s 波超伝導と考えられる U6Co では、超伝
導によるナイトシフトの減少は非常に小さい。これは超伝導に関係するスピン磁化率が小さい
ためであり、Hc2 にパウリ対破壊効果が見られないこととコンシステントである。これに対しス
ピン一重項超伝導体 UPd2Al3, URu2Si2では、超伝導状態でナイトシフトの明確な減少が見られる。
減少量は比熱から見積もられるスピン磁化率の大きさと同程度であり、この場合 Hc2にもパウリ
対破壊効果も観測される。これに対し、UCoGe の圧力誘起常磁性超伝導状態や最近発見された
UTe2では、超伝導状態でナイトシフトの減少は見られるものの減少量は比熱から見積もられるス
ピン磁化率の大きさに比べ非常に小さい。また Hc2に明確なパウリ対破壊効果が観測されず、ス
ピン三重項超伝導の振舞いと考えられる。 
UCoGe では a 軸方向に磁場を加えた場合、超伝導は単調に減少していくだけであるが、b 軸に印
加した場合は、超伝導は増大する。印加磁場に対して超伝導のレスポンスが大きく異なるのは、
スピン磁化率の異方性に関係することを各軸方向のナイトシフトの精密測定から指摘した。つ
まりスピン磁化率の大きさは c軸 > b 軸 > a 軸~0 であり、a軸方向に磁場を印加しても変化が
小さいのは、この方向のスピン成分が小さいことに関係していることを指摘した。 
UCoGe は加圧により強磁性秩序は消失し超伝導のみを示すようになる。強磁性秩序が消えた圧力
領域の磁気状態と超伝導状態を核四重極共鳴より調べた。強磁性秩序が消えた P = 0.67 GPa で
は超伝導直上での強磁性ゆらぎが強まり、超伝導転移温度も上昇している。また超伝導転移以下
の超伝導相では 1/T1 は急激に減少しているが、強磁性と共存している超伝導状態の時に見られ
た非超伝導成分の 1/T1は見られなかった。この結果は、(1)バルク超伝導は強磁性秩序が消えた
のちも生き残ること、(2)イジング強磁性ゆらぎが超伝導の引力であるというシナリオをより確
かにする実験結果であること、(3) 強磁性秩序と共存する超伝導で見られた非超伝導の 1/T1の
成分は強磁性相の存在と関係した成分であり、「自己誘導渦糸状態」の存在を支持する結果であ
ること、を示唆する。 
最近発見された UTe2の

125Te-NMR を行い、非従来超伝導と分類され上述のナイトシフト測定から
スピン三重項を示唆する振る舞いが見られた。 
 
(3) URu2Si2のハイブリッド多極子 
URu2Si2 において 17K で起きる、いわゆる“隠れた秩序”の対称性を決定するため、Si と Ru サ
イトの詳細な NMR/NQR の研究を行い、隠れた秩序状態で U、Ruと Si サイトの４回対称性が保存
されていることを結論した。隠れた秩序転移は２次相転移なので、Landau の２次相転移に対す
る群論的考察が適用できる。ここで隠れた秩序状態に対して１）時間反転対称性は破れない。２）
秩序波数は(001)。３）U、Ruと Si サイトに双極子モーメントはない。と仮定すると、隠れた秩
序の対称性は P4/nncと結論される。P4/nnc の秩序は、ランク５の反強電気的奇パリティ秩序に
対応する。この時、Uサイトは D4の対称性を持ち、その全対称表現は D4h の A1u基底: xyz(x2-y2) 
に対応する。この状態は U5f 軌道だけでは構成できず、U6d 軌道の寄与が必要である。従って、
いわゆるハイブリッド多極子になっている。ハイブリッド多極子の検証は今後の課題である。ハ
イブリッド多極子秩序が検証されれば、今後、多極子探索の領域は大きく拡大し、多極子物理の
新たな地平が開かれると期待できる。 
 
(4) U1-xThxBe13および UTe2の熱輸送現象による超伝導の対称性 

U1-xThxBe13および UTe2の熱輸送係数の実験を行ってきた． U0.96Th0.04Be13において熱伝導率に 2つ
の異常を観測した．これは，比熱で見られる 2段転移と対応しているものと考えられる．さらに
U0.96Th0.04Be13 の熱ホール係数が超伝導転移温度 Tc よりも十分低温で発散的に増大することを見
出した．これは，時間反転対称性の破れに由来した振る舞い，あるいは非従来型超伝導体の特長
の可能性がある．実際，最近の準古典理論による計算において，非従来型超伝導の場合に熱ホー
ル係数増大が見られることが明らかになっている．同様の振る舞いは，UPt3においても見られて
いる．  
UTe2の熱伝導率を測定した結果，超伝導転移温度以下で熱伝導率が増加することが明らかになっ
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た．これは超伝導転移に伴い熱キャリアの平均自由行程が増加したことによるものと考えられ
る．さらに温度を下げると熱伝導率はブロードな極大を示した後，熱キャリア数の減少に伴い熱
伝導率は減少に転じる．そしてT = 0 K の極限で熱伝導率に常伝導状態の 15 ％程度の残留項が
存在することが分かった．この残留項の値は，比熱で見られるものよりも小さい．磁場を印加す
ると，熱伝導に見られた Tc以下の増大は抑制されるとともに十分低温(T < Tc)での熱伝導率は
磁場とともに緩やかに増加する．このことから緩やかではあるが磁場による準粒子励起が存在
することが分かった．これは超伝導ギャップにポイントノードが存在することを示唆している． 
 
(5) Sm 強相関系における多極子・価数自由度、ウランを含む BiS2 系および Yb化合物の超伝導 
Sm 化合物においては、さまざまな自由度が複雑に関係し、f電子の持つ多極子自由度と遍歴性が
関わる現象が期待できる。それらの典型的現象と考えられる SmTa2Al20や SmOs4Sb12の「磁場に鈍
感な秩序状態及び重い電子状態」を研究した。我々はこの物性異常の特徴を輸送特性から明らか
にすると同時に、Sm 系全体として普遍的に捉えるために立方晶系の化合物を中心に物性の整理
を行い、Smの価数(X線吸収実験より決定)と電子比熱係数の関係にみられる特徴を見出した。 
BiS2系の単結晶を用いた精密な低温物性研究を D01 計画研究と協力しながら行った。その結果、
LaOBiS2系における、結晶構造の低対称化、及び F 置換系における CDW 的転移の存在を明らかに
することに成功した。また、磁性希土類元素を含む系では、これまでの金属系にはない、新たな
強相関電子物性が低温において発現することを明らかにした。アクチノイド元素を含む BiS2 系
化合物 La1-xUxOBiSSe の結晶育成にも取り組み、x = 0.3 において Tsc= 約 3 K のバルクの超伝導
状態を示すことを発見した。 
Yb 系強相関電子系及び超伝導物質の開発をすすめ、ごく最近 YbOs4Sb12及び YbTr2Al20(Tr: Mo and 
Ta)において超伝導状態が発現することを初めて発見し、現在報告論文をまとめている段階であ
る。その他にも 3-4-13 及び 5-6-18 系の結晶構造の決定をしたり超伝導を発見したりした。 
 
(6)トポロジカル超伝導、多極子秩序の理論 
局所的な空間反転対称性が欠如した系の超伝導がトポロジカル結晶超伝導相であることを示し
た。また、4 層 CeCoIn5/YbCoIn5 超格子においてトポロジカル結晶超伝導が電子相関により破綻
することを示した。 
UPt3 の非共型超伝導を記述するモデルを構築し、Ｂ相が新奇なワイル超伝導であることを示し
た。また、非共型空間群に守られたラインノードのメカニズムを示した。UPt3のＡ相および UCoGe
がそれぞれ Z2, Z4 メビウス型トポロジカル超伝導であることを明らかにした。UTe2 においてク
ーロン相互作用由来の絶縁体金属転移が起こることを GGA+U 計算により示した。トポロジカル
超伝導の可能性を示し、磁場中の多重相図を提案した。対称性とトポロジーにより超伝導ギャッ
プ構造を包括的に分類し、UTe2, UPt3, UBe13, SrPtAs, MoS2などのギャップ構造を示した。 
奇パリティ磁気多極子秩序の例として、BaMn2As2 における磁気 16 極子相を同定し、特徴的な電
磁応答を計算した。2 層ラシュバ系で電気八極子秩序が起こるメカニズムを示し、例として
Sr3Ru2O7と銅酸化物高温超伝導体を提案した。 
各結晶系における電気及び磁気の多極子秩序を群論的に分類した。実例として 100 を超える奇
パリティ多極子物質を示した。それらにおける創発電磁応答を多極子表現論により予言した。予
言された磁気圧電効果を、公募班の塩見雄毅氏と協力して世界で初めて実証した。また、電流に
よりドメイン操作が可能な反強磁性体を分類し、その物質群を示した。 
結晶中における磁気四極子・単極子・トロイダル双極子モーメントを定式化することに成功した。
これまでの理論はゲージに依存していたが、局所熱力学を用いることでゲージ不変な表式を得
た。その結果により電気磁気効果と重力電気磁気効果を定式化した。 
奇パリティ磁気多極子状態で FFLO 超伝導が安定になることを示した。また、Sr2IrO4を超伝導化
することで FFLO 相が実現することを予言した。さらに、奇パリティ磁気多極子揺らぎによりト
ポロジカルスピン三重項超伝導が起こることを示した。 
SrTiO3における「強誘電超伝導」を示した。また、超伝導状態で磁場が強誘電的秩序を誘起する
「超伝導マルチフェロイクス」を提案した。 
 
<引用文献> 
①  D. Aoki, K. Ishida, and J. Flouquet, “Review of U-based ferromagnetic 
superconductors”, J. Phys. Soc. Jpn. 88 (2019) 022001. 
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