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研究成果の概要（和文）：強磁性体 UCu2Si2、メタ磁性物質 UCoAl の純良単結晶育成に成功し

た。UCu2Si2 については、ドハース・ファンアルフェン効果シグナルの観測に成功し、強磁性

状態におけるフェルミ面の特性をバンド計算との比較から明らかにした。また、強磁性超伝導

体 UCoGe についても高純度単結晶を得る事に成功し、磁気抵抗率の測定から極めて異方的か

つ異常な振る舞の観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have succeeded in growing a high quality single of ferromagnet
UCu2Si2 and metamagnetic system UCoAl. In the case of UCu2Si2, we also succeeded in
observing the de Haas-van Alphen (dHvA) signal in the ferromagnetic state at low
temperatures. From the measurements of angular dependence of dHvA signal, the electronic
state of UCu2Si2 was revealed by comparison with the band calculation. We performed the
magnetoresistivity measurements with fine tuning of the field direction on high quality
single crystals of the ferromagnetic superconductor UCoGe. From these results, we found
anomalous anisotropy of the upper critical field Hc2.
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１．研究開始当初の背景
結晶構造に反転対称性を持たない UIr,

CePt3Si, CeRhSi3, CeIrSi3 において、超伝導
状態が発見された。これらは、空間反転中心

を持たないことに起因してエネルギーバン
ドの縮退がとけ、フェルミ面が２つに分かれ
るため、単純な奇パリティ超伝導状態ではな
く、複数のパリティが混在した超伝導状態の
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可能性が指摘されている。また一方で、ウラ
ン化合物の遍歴強磁性や遍歴メタ磁性転移
でのスピン分極した電子状態などは、完全に
理解されたとは言えない現状。

２．研究の目的
結晶に空間反転対称性を持たないウラン

化合物や、スピン分極によって時間反転対称
性の破れた遍歴強磁性ウラン化合物の純良
単結晶育成を行い、空間または時間反転対称
性の破れた 5f 電子系のフェルミ面の性質を
明らかにすること。

３．研究の方法
研究対象として強磁性 UCu2Si2、結晶の反

転対称性の破れた UCoAl, UCo を当初の候
補として、これらの単結晶の高純度化を行う。
その後、高純度化に成功した試料について、
磁場変調法ドハース・ファンアルフェン効果
測定(以下 dHvA)によるフェルミ面の特性研
究を行う。
第一段階として、原料の金属ウランの純度

を上げることから始める。高真空下で大電流
を用いるエレクトロトランスポート法を適
用した金属精製を行う。精製されたウラン金
属を用い、フラックス法、チョコラルスキー
引き上げ法による試料育成を行う。育成され
た試料は、電気抵抗測定による残量抵抗測定
から純度を評価する。残留抵抗比が 20～40
を超えるものについて、希釈冷凍機を用いた
低温 50mK での dHvA 効果測定を行う。シグ
ナル強度の温度依存性と、回転機構を用いた
シグナルの角度依存性を精密に測定し、伝導
電子の有効質量やトポロジー等のフェルミ
面の特性を明らかにする。これらの成果から
バンド計算等の理論的サポートの基、研究対
象の電子状態の特徴を明らかにする。

４．研究成果
(1) 強磁性体 UCu2Si2 及び UCu2Ge2 について
Sn-flux 法による単結晶育成に成功した。図１
は、UCu2Si2 の単結晶の写真である。残留抵
抗比が 80 を超える純良
単結晶が得られたため、
低温強磁性状態におけ
る dHvA 効果の角度依
存性測定を行った。
ThCr2Si2 型結晶構造を
とるウラン化合物の中
では、重点的に研究が行われている URu2Si2

以外で初めての例である。図２は、得られた
シグナルのフーリエスペクトルの角度依存
性をである。c 軸を中心とするシリンダー的
フェルミ面を予測させるブランチが観測さ
れ、また小さい球状的フェルミ面も観測され
た。この結果について、理論家の協力のもと、

相対論効果を取り入れたスピン及び軌道を
分極させたバンド計算により、おおよそのト
ポロジーは理解できる事が明らかになった。
この事は、これまで理論的に取り扱いが難し
いと考えられてきた強磁性状態のフェルミ
面のトポロジーとバンド構造について理解
する上で重要な進展である。これらの結果に
つて、論文を投稿中である。

(2) UCoAl は、チョコラルスキー引き上げ法
により単結晶育成を行った。種結晶育成段階
では、結晶成長軸は六方晶の a 軸と c 軸の中
間的軸方向であった。この単結晶の残留抵抗
比はアニール効果も含めて最大で 20 程度で
あるが、その後種結晶の軸を調整し、結晶成
長軸を c 軸方向にそろえて育成した結晶の残
留抵抗比は 30 程度にまで向上する事が明ら
かになった。これは、dHvA 効果測定が可能
な試料純度であり、現段階で実験の準備及び、
放射光施設を利用したフェルミ面の研究を
進めているところである。
(3) 本研究テーマに深く関わる、強磁性超伝
導体 UCoGeについて純良単結晶育成をフラ
ンス原子力庁(CEA)との共同研究で行った。
その結果、dHvA 効果測定が可能な残留抵抗
比 30 の純良な結晶を得る事に成功した。こ
の単結晶を用いた詳細な超伝導上部臨界磁
場 Hc2の角度依存性の測定を行い、極めて異
方的な Hc2の振る舞いを発見した。さらに、
磁化困難軸である b-軸方向において、磁場印
加とともに Hc2が増強する異常を発見するに

図１ UCu2Si2
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至った(図 3)。この結果は、先に発見されて
いた強磁性超伝導体 URhGe においても観測
されるリエントラントな超伝導相の発現に
類似しており、これらの超伝導のメカニズム
解明にとって重要な結果である。この実験に
用いられた試料はフランスで育成されたも
のであり、日本国内での実験に用いることは
困難であるが、結晶の育成条件が絞られた事
で、今後同程度以上の結晶を日本国内にて育
成することが可能性となった。この事は、
様々な国内の実験手法を利用する事が可能
になり、この物質の超伝導発現に関わる伝導
電子の状態を明らかにする上で大きな進展
が期待できる。
(4)当初第 3 のターゲットとしていた UCo に
ついては、低温での超伝導状態の発現が期待
さえていた。育成した結晶について基礎物性
評価を行った結果、超伝導転移が不純物相
(U6Co)によるものである可能性を示す結果
を得た。一方で微小ながら単結晶を得る事に
成功し、詳細な構造解析が可能な段階にこぎ
つける事に成功した。
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