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研究成果の概要（和文）：本研究では、ウラン化合物の超伝導・磁気特性の解明と新奇量子相の開拓を研究目的
とし、単結晶育成技術と極低温精密物性測定による実験的研究を実施した。超高精度磁化測定技術開発により
UNi2Al3微小単結晶の定量的な磁化測定を実現し、希釈冷凍機温度まで超伝導相での磁気特性を明らかにした。
UTe2の極低温磁化・比熱測定を集中的に行ない、超伝導準粒子励起や渦糸状態における新奇な磁気特性を明らか
にした。UBe13の精密磁化測定・比熱測定を実施し、5f電子状態に起因する異方的な磁気異常を観測した。ウラ
ン系新奇物質探索も精力的に行なった。URhSnの純良単結晶育成に成功し、磁場強化される新奇量子相を発見し
た。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to elucidate superconducting and magnetic 
properties of unconventional superconductors and to explore novel quantum phases in 5f-electron 
systems. We have developed ultra-high-precision magnetization transducers, which had enabled 
quantitative dc magnetization measurements for tiny UNi2Al3 single crystals. Our data clarified the 
nature of Pauli-paramagnetic effects in UNi2Al3. In addition, magnetization and specific-heat 
measurements for novel spin-triplet superconductor UTe2 have been performed to clarify its 
superconducting quasiparticle excitations and magnetic properties. Moreover, precise magnetization 
and specific heat measurements for UBe13 have been carried out, and we have observed an anisotropic 
magnetic anomaly owing to an unusual 5f-electronic state. We also explored novel uranium-based 
materials, and succeeded in growing high-quality single crystalline URhSn, and found a nontrivial 
quantum phase enhanced by magnetic fields.

研究分野： 強相関電子系超伝導

キーワード： 強相関電子系　ウラン化合物　スピン三重項超伝導　アクチナイド物性　磁気特性　非フェルミ液体異
常金属　電子状態　新奇相

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ウラン化合物の異常な超伝導特性・磁気特性の解明は、未解明現象の多いスピン三重項超伝導に関する基礎学理
を構築することに繋がる。スピン三重項超伝導は量子技術への応用が期待されているが、固体には珍しくその有
力候補はウラン系化合物に限られているため、ウラン系超伝導に関する研究成果は希少価値が高い。また、本研
究によって開発した超高精度磁化測定技術は、様々な強相関物質の極低温温度領域における磁気特性を明らかに
する上で非常に有効であり、今後幅広い応用が期待される。さらにURhSnの新奇量子相の発見は、「隠れた秩序
相」などの5f電子系異常物性を理解する重要なステップとなる成果である。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

  5f 電子が主役を担う強相関ウラン化合物は、非従来型超伝導や非フェルミ液体異常金属、新奇
量子相転移など、多彩な量子物性を示す。特にウラン系超伝導体は、超伝導と磁性の共存などの
異常な磁気応答、エキゾチックな超伝導対称性を示し、超伝導基礎研究対象として非常に面白い。
注目すべきはウラン系超伝導には、固体において非常に珍しい『スピン三重項超伝導体』の候補
が多いことである。これまで研究代表者が重点的に研究を行ってきた UBe13と置換系 U1-xThxBe13

を始め、強磁性超伝導体、昨年発見された新奇超伝導体 UTe2はスピン三重項超伝導の有力候補
である。その中でも U1-xThxBe13と UTe2は時間反転対称性の破れたスピン三重項超伝導体である
可能性があり、その超伝導対称性と磁気特性の解明に強い関心が集まっている。5f 電子系スピ
ン三重項超伝導・多重超伝導体における超伝導物性と電子状態を明らかにすることが、一つ目
の重要なポイントである。 

  二つ目の重要なポイントは、5f電子の常伝導相の理解を深化させることである。上記の新奇超
伝導物性の背後には、強いスピン軌道相互作用、5f電子自由度、さらには局在・遍歴の二面性な
ど、『5f電子特有の性質』が絡んでいるはずである。しかし、多くの場合、実際にどのような微
視的機構が基となって新奇物性が起こるのか、常伝導相においても5f電子の基本描像が確立され
ていないのが現状である。そこで本研究では、スピン三重項多重超伝導を起こすU1-xThxBe13の非
フェルミ液体異常金属相（常伝導相）に対しても精密物性測定からアプローチした。さらに、5f

電子の結晶場が絡んで新奇量子相を起こす物質の探索・物性研究も精力的に進めた。 

 

２．研究の目的 

   本研究では純良単結晶育成・極低温精密物性測定から、スピン三重項超伝導を示すウラン化
合物の超伝導特性を明らかにすることを主要な研究目的とした。特に『ウラン系超伝導多重相の
ギャップ構造と磁気特性』の他、その対形成機構を明らかにする上で重要な『5f 電子の異常金属
状態・電子状態』の理解、5f 電子系新奇多極子伝導物質の開拓を目指した。 

具体的には、スピン三重項超伝導の候補物質UTe2 (Tsc = 1.6-2.1 K)、UNi2Al3 (Tsc = 1 K)における
超伝導特性の研究を集中的に行なった。UTe2は常圧下で超伝導多重相の存在が議論されており、
常圧下において超伝導多重相の存在を精密物性測定により検証した。ウラン系超伝導体UBe13及
びその関連物質MBe13において『非フェルミ液体異常金属状態』や『電子状態』を明らかにする
ことも研究目的とした。発展的な内容として、5f電子系における『新奇トポロジカル量子現象』
や『新しい機能性』の探索ため、ウラン系化合物において微細加工を実施した。さらに、ウラン
系新奇物質探索としては、ZrNiAl型の結晶構造を持つURhSnに着目し、この物質系の基礎物性・
強磁場物性・高圧物性を明らかにすることも研究目的として課題を進めた。 

 

３．研究の方法 

  チョクラルスキー法により育成した UNi2Al3 単結晶、化学輸送法によって育成した UTe2 単結
晶について試料評価・基礎物性測定を行った。スピン三重項超伝導体の候補である UNi2Al3 と
UTe2 の純良単結晶に対し、これらの超伝導特性、磁気的性質を明らかにするため、極低温高精
度磁化測定・磁場中比熱測定を行った。さらに、これらの物質において、超伝導相近傍での相転
移の探索をした。 

UBe13の関連物質であるRBe13（M = U, Th, 希土類元素Ce, Pr, Nd, Yb, Sc, Y, Lu）純良単結晶を
フラックス法により作成し、UBe13の電子状態に関する情報を得るため、量子振動探索を行った。
本研究では、簡便に量子振動探索が行えるよう、市販のPPMSに挿入可能な磁気トルク測定プロ
ーブを新たに開発した。同時に高感度な熱力学的測定として有効な熱膨張の測定をキャパシタ
ンスによって簡便に測定できる熱膨張セル・システムの開発も行った。またUBe13の超伝導・フ
ェルミ面電子状態に関する理解を深めるため、UBe13およびTh置換系の超伝導相近傍の非フェル
ミ液体状態における磁気特性・熱力学的特性を超精密極低温磁化測定・磁場中比熱測定によって
精査した。 

  チョクラルスキー引上げ法により URhSn 単結晶を育成し、真空アニールによって純良単結晶
を得た。得られた純良単結晶に対し、電気抵抗・磁化率・熱膨張・比熱測定、さらにはパルス強
磁場磁化測定によって URhSn の磁性・伝導性・熱力学特性・強磁場物性を調べた。 

 
４．研究成果 
  (1) 本研究では純良で且つ十分に大きなサイズの UNi2Al3結晶育成にも取り組んだ。しかし、
incongruent である UNi2Al3は、数ミリグラム以上で且つ超伝導転移のシャープな試料の合成はチ
ョクラルスキー法による単結晶合成では試行錯誤の末、得られなかった。そこで、磁気モーメン
トの小さな UNi2Al3 の微小試料であっても高感度に磁化測定を行える超高精度磁化測定技術開
発に集中的に取り組んだ。この磁化測定開発において、自身で育成したヴァンヴレック常磁性体
Pr0.1La0.9Be13純良単結晶やマグネシウム合金を用いた純良『材料』開発も進め、これらをキャパ
シターの反磁性補償材料として用いることで、極低温磁化測定の超高精度・高性能化に繋げた。
その結果、UNi2Al3の超伝導相において定量的に高精度磁化測定を行うことに成功した。磁化測



定技術開発に関する論文を Review of Scientific Instruments に発表した（引用文献①）。本研究で
作製した、超高精度磁化測定用トランスデューサーを利用することで、UNi2Al3の 1mg 程の微小
単結晶においても定量的磁化測定が希釈冷凍機温度
まで実現できた。これにより、超伝導対称性を明らか
にする上で重要な常磁性効果の異方性が希釈冷凍機
温度まで明らかになった。現在論文投稿に向けて進め
ている。UNi2Al3の極低温比熱測定も実施したが、試料
の重量が少ないこと・大きな残留比熱の存在などの制
約から、超伝導準粒子励起に関する高精度データは得
られなかった。今後、測定精度高精度化あるいは試料
合成法の改善によってその超伝導ギャップ構造に関
してアプローチしていきたい。 

 
(2) 本研究ではスピン三重項超伝導体の有力候補であ
るUTe2の極低温磁化・比熱・熱膨張・磁歪測定を重点
的に行なった。特に磁化測定と比熱測定に関する実験
結果は学術雑誌Physical Review Research 及びPhysical 

Review Bに出版した（引用文献②、③）。極低温比熱
測定からはUTe2の超伝導ギャップを調べ、異方的な準
粒子励起が観測された。さらに、超伝導準粒子励起だ
けでは説明のつかない、異常な比熱の磁場中角度依存
性が観測された。 

  UTe2は圧力下で超伝導多重相の存在が明らかにな
っており（引用文献④、⑤）、熱力学的考察に基づき、常圧下においても超伝導多重相が存在し
ている可能性が議論されてきた。本研究では、比熱・磁化・熱膨張・磁歪の極低温精密測定から
超伝導多重相をUTe2において検証した。15T 以下の常圧下超伝導相では、明確な多重相の熱力学
的証拠は得られなかったが、UTe2の比熱の低温での磁場中での増大が見られ(H//b)、リエントラ
ント超伝導と関連した磁気揺らぎが内在している可能性
がある。 

  UTe2の極低温磁化測定からは、磁化困難軸H//bにおいて
通常の超伝導体では見られないエキゾチックな磁束ピニ
ングと磁化異常を観測した（図1）（引用文献③）。この
磁化異常は交流磁化率や核磁気共鳴実験でも観測されて
おり、矛盾のない結果が得られている（引用文献⑥）。一
方、磁化容易軸方向（H//a）では、超伝導相内に複数の磁
気異常が観測された。さらに超伝導上部臨界磁場直上にフ
ェルミ面の再構築によると思われる「リフシッツ転移」が
観測された（引用文献③）（図2）。今後、超伝導状態と
フェルミ面再構築の関連性に興味が持たれる。 

  UTe2の超伝導は、発見当初、超伝導転移温度は1.6 Kと
報告されたが、最近超伝導転移が高い（Tsc = 2-2.1 K）結晶
試料の育成が後に確立された。本研究でも、この超伝導転
移点の高い純良単結晶において希釈冷凍機温度領域まで
精密磁化測定を行った。現在、論文投稿に向け進めている。 

 

(3) 本研究では、重い電子系超伝導であるUBe13の非フェ
ルミ液体異常金属状態の起源およびその電子状態に関す
る情報を得るために、UBe13の常伝導相に対して精密磁化
測定・比熱測定によりアプローチした。UBe13はスピン三
重項超伝導状態の可能性があるとして、古くから研究され
てきたが、未だに謎の多い物質である。本研究によりUBe13

の非フェルミ液体異常金属状態において高精度磁化測定
を14.5 Tまで行った。その結果、立方晶の[110]と[111]方向
において、磁化の温度依存性において磁化が温度減少とと
もに上昇する振舞いを観測した。このような実験データ
は、通常の磁性相では見られない特徴であり、高次多極子や5f電子の異常なバンド構造が起源に
なっている可能性がある。なお、実験データを得る上で、上記の超高精度磁化測定トランスデュ
ーサーを有効活用した（引用文献①）。 

  また、精密比熱測定によっても対応する熱力学的異常をUBe13において観測することができた。
これらの磁気的・熱力学的異常は、超伝導上部臨界磁場の振舞いが変化し始める 5Ｔ以上の高磁
場領域から見え始めており、本物質の超伝導相には常伝導相における5f電子状態の異常性が密接
に関わっていると考えられる。現在、論文投稿に向けてまとめている。 

 
図 1. UTe2 磁化困難軸に関する磁化過
程(0.11 K)。5.6 T 付近に磁化履歴が急
激に増大する異常なピニングの振舞
いを観測した。 

 

図 2. UTe2 の磁化容易軸に関する微
分磁化(0.28, 0.64, 0.8 K、括弧中の値
はシフトした値)。Hc2 以下では超伝
導渦糸状態における磁化履歴が見
え、1 T と 3 T 付近に磁化異常を観
測した。さらに Hc2近傍 5.6 T にリフ
シッツ転移を観測した。 



  さらに、関連物質として同結晶構造を持つ希土類化合物RBe13(R:希土類、Th)の純良単結晶育成
及び電子状態の研究も進めた。現在純良単結晶ScBe13, YBe13, ThBe13においてドハース・ファン・
アルフェン効果（量子振動）を観測することに成功した。RBe13の量子振動観測は、巨大な有効
質量を持ち残留抵抗が大きいために量子振動観測の困難なUBe13の異常な電子状態を理解する上
で重要なステップとなる。このRBe13物質群において価数と共に電子相関効果（有効質量の異方
性、フェルミ面のトポロジーや体積）がどのように変化していくのかを系統的に調べていきたい。
現在、ThBe13とScBe13の研究結果を
論文投稿に向け進めている。 

 

(4) 本研究ではウラン系新奇物質
の探索も行なった。ZrNiAl型準カ
ゴメ構造をもつURhSnの純良単結
晶育成に成功し、基礎物性測定（電
気抵抗・磁化・比熱・熱膨張）及び
強磁場パルス磁化測定から、低温
TC = 17 Kでの強磁性相に加えて、
磁場で強化される新奇量子相（TO 

= 54 K）を発見した（図3）（引用
文献⑦）。この非自明量子相の起源
は本物質の5f電子の結晶場状態に
由来する新奇な反強四極子秩序で
ある可能性が高く、現在、核磁気共
鳴実験・共鳴X線散乱実験・中性子
散乱実験などの微視的プローブに
よる研究も進めている。また物性
研においてキュービックアンビル
セルを用いた超高圧下電気抵抗実
験も実施し、URhSnの逐次相転移
（TC = 17 K、TO = 54 K）の圧力効
果を解明した。その結果、通常のウ
ラン系における磁性相の圧力効果
には見られない新奇な多重相が得
られた。さらに、6.25 GPa以上の超
高圧下では低温で電気抵抗のA係
数が極めて増大する振舞い、電気
抵抗の冪が5/3になる異常物性が
観測された。常圧の基礎物性の結
果及び、超高圧実験に関する結果
はそれぞれPhysical Review Bに発表した（引用文献⑦、⑧）。微視的プローブの実験結果に関し
ては現在論文準備中である。本課題ではURhSnの微細加工も着手し、現在精密電気抵抗測定実験
を通じた新たな機能性の探索を進めている。本研究において見出したURhSnの新奇量子相は、強
相関5f電子系における『隠れた秩序相』などの異常物性を総合的に理解していくための一つのモ
デルケースとなる重要な研究成果である。 
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