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研究成果の概要（和文）：

f 電子系化合物における超伝導と磁性の関連性を調べるため、強磁性超伝導体
UCoGe において核磁気共鳴法による研究を行った。合成条件の異なる複数の試料で
測定を行った結果、いずれの試料でも強磁性転移温度付近で強磁性と常磁性との相
分離が確認されること、また残留抵抗比の増加と共に強磁性相の割合が増加するこ
とがわかった。また強磁性相の増加には必ずしも単結晶試料である必要がないこと
も判明した。超伝導の体積率も残留抵抗比と共に増加しており、以上の結果はこの
系の超伝導出現において、強磁性相の存在が本質的に重要であることを示唆してい
る。

研究成果の概要（英文）：
In order to investigate the relationship between magnetism and superconductivity in

f-electron systems, NMR measurements have been performed in several UCoGe samples
synthesized with different conditions. We have found that the volume of ferromagnetic
phase in the samples increases with increasing their residual resistance ratio (RRR).
Since bulk measurements indicate that the volume of superconducting phase also increases
with increasing RRR, the NMR result suggests that the ferromagnetic ordering is essential
for the occurrence of superconductivity in UCoGe.
.
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１．研究開始当初の背景

強磁性超伝導体の研究の歴史は比較的古く、
初期にはHoMo6S8 やErRh4B4 等の希土類化
合物で研究が行われていた。これらの化合物

では超伝導を担う電子と磁性を担う電子は異
なっており、磁性は希土類イオンの局在4f 電
子が、一方、超伝導はそれを避けるようにバ
ンドを形成した伝導電子が担っていた。また
強磁性転移温度 (TCurie) が超伝導転移温度
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図 1：引き上げ法により合成された
UCoGe 単結晶試料。

図 2：Co 核の NMR スペクトルの温
度依存性。常磁性相からの 8.3MHz
付近に、強磁性相からの信号が
8.1MHz 付近に観測されている。

(TSC) よりも低いのが特徴で、局在モーメン
トと伝導電子間の相互作用のため、強磁性の
出現に伴い超伝導は消失してしまうことが知
られていた。

これに対してTCurie がTSC を越える初めて
の強磁性超伝導体として注目されたのが
RuSr2ReCu2O8(Re=Gd,Yなど) 等のRu 系超
伝導体である。このRu 系超伝導体ではNMR
実験等から、磁性はRuO2 面を構成するRu
の4d 電子が、一方、超伝導は主にCuO2面を
構成するCu の3d 電子が担うことが明らか
になっている。すなわちRu 系超伝導体では
空間的に住み分けた2種類の強相関電子が、強
磁性と超伝導の共存を可能にしていると言え
る。

ところが2000年以降、新たに発見されたウ
ランを含む強磁性超伝導体UGe2やUCoGeで
は、TCurie がTSC をよりも高く、強磁性秩序
が十分に確立した状況で超伝導が出現する。
さらに秩序モーメントの大きさが局在ウラ
ンでの期待値よりも遥かに小さいことから、
ウランの遍歴的な5f 電子が強磁性と超伝
導の両方を担っていると可能性が指摘され
ていた。その場合、まったく新しい形での
強磁性と超伝導の共存状態が実現している
ことになる。

２．研究の目的

本研究は、ウランを含む強磁性超伝導
体において核磁気共鳴 (NMR)測定法に
よる微視的研究を行い、f 電子系化合物
における超伝導と磁性の関連性を調べ
ることを目的とした。研究対象となった
のは UCoGe で、この物質の示す強磁性
超伝導は、遍歴電子が強磁性と超伝導を
同時に担うという点において極めてユ
ニークであり、強磁性揺らぎを媒介とし
た非 BCS 型の超伝導機構の存在を直感
的に示している。またこのような遍歴電
子の強磁性超伝導は複数 5f 電子系の特
異性も示唆している。

３．研究の方法

本研究ではNMRを測定手段として用いた。
NMR 法は、原子核をプローブとした微視
的測定手法であり、超伝導クーパー対の対
称性およびスピン状態の同定に非常に威力
を発揮する。UPt3やSr2RuO4 におけるス
ピン三重項超伝導の発見もNMRによるも
のである。また試料内での相分離や微小磁
化にも敏感で、例えばURu2Si2では隠れた
秩序相と反強磁性秩序相の相分離を初めて
明らかにしている。

本研究では独立行政法人日本原子力
研究開発機構の芳賀らによって合成さ
れた複数のUCoGe試料においてCo核の
NQR測定を行った (図 1)。合成方法やア
ニール条件の異なる複数の試料を準備
することにより、系統的な測定を実施し
た。

４．研究成果

(1) Co 核 NMR スペクトルの温度依存性

図 1 に UCoGe 粉末試料における Co
核 NMR スペクトルの温度依存性を示
す。電気抵抗、比熱等のバルク測定から
はこの試料の TCurieは 2.5〜2.8 K であるこ
とが示されている。

TCurie 以上の 3.8 K では試料全体が常磁性
状態(スピンの秩序が無い状態)であり、この
常磁性相を起源とするスペクトルが 8.3
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図 3：Co 核スピン-格子緩和時間の温
度依存性。高温アニールを行わない
もの ( As cast )と、行ったもの
( Annealed )の 2つの試料で測定を行
っている。

MHz 付近に観測される。一方、TCurie直下の
2.24K では、8.3MHz 付近の常磁性相からの
信号と、8.1MHz 付近の強磁性相からの信号
が同時に観測される。すなわち両相が共存状
態にあることがわかる。このような常磁性
と強磁性の相分離はすでに別グループ
により指摘されていたが、我々の試料に
おいてもこの相分離が確認されたこと
になる。単純にスペクトルの強度比から
見積もると、この温度では試料中の 70
〜80%の領域が強磁性秩序状態で、残り
が常磁性状態にあると考えられる。

さ ら に 転 移 温 度 よ り 十 分 に 低 い
1.35K では常磁性相からの信号は観測
されず、試料内のほぼ 100%の領域が強
磁性相となっていることが確認された。
このことは超伝導転移温度以下では超
伝導と強磁性がミクロに共存している
ことを示している。

(2) Co 核 NMR スペクトルの試料依存性

本研究では同様の測定を合成条件の異
なる複数の試料で行った。その結果、
①いずれの試料でも転移温度直下で強
磁性相と常磁性相の相分離が観測され
ること
②両相の体積比は試料の質に非常に敏
感であること
③試料の質が良くなる (電気抵抗の残留
抵抗比の上昇 )と共に、強磁性相の割合
が増えること
④同じく試料の質が良くなると共に、相
分離が観測される温度領域が小さくな
ること、
がわかった。また強磁性相の増加には必
ずしも単結晶である必要がないことも
判明した。

このとき重要なのは、超伝導の体積率
も残留抵抗比とともに増加することで
ある。従って、上記の結果は超伝導の出
現において強磁性相の存在が本質的に
重要であることを示している。

(3) Co 核スピン-格子緩和時間の温度依存性

本研究では試料の質の違いが、UCoGe の電
子状態にどのよう影響を与えているのかを
さらに詳しく調べるために、1.5K から 200K
までの温度領域で、スピン-格子緩和時間の測
定を行った。スピン-格子緩和時間は、ウラン
の 5f 電子スピンの揺らぎのエネルギーに関
係する物理量である。図 3 に示すように、測
定は高温でのアニールを行わないもの (As
cast)と、行ったもの(Annealed)の 2 つの試料

について行い、その温度依存性を比較した。
高温でのアニールは試料内の不均一性を取
り除く効果があり、残留抵抗率がアニール後
は上昇する。

測定の結果、アニールを行わない試料では
強磁性転移に伴う緩和時間の発散が、ほとん
ど見られないのに対し、アニール後の試料で
は非常に大きな発散が TCurie に向かって観
測されることがわかった。これは残留抵抗
比の上昇と共に、強磁性相の割合が増え
るとした、スペクトル測定の結果と矛盾
がない。

一方、8K 以上の温度領域では２つの試料
で、緩和時間の絶対値及び温度依存性とも実
験誤差の範囲でまったく違いがないことも
確認された。70K 付近で観測されている温度
依存性の変曲点は、ウランの 5f 電子が遍歴的
となることを示唆する特徴的な温度 T*と考
えられるが、この T*についても２つの試料に
おいて違いは観測されなかった。

以上の結果は、高温での電子状態は２つの
試料でほとんど違いがないにもかかわらず、
非常にわずかな試料の不均一性により強磁
性が抑制されてしまうことを微視的に明ら
かにしたものである。UCoGe の強磁性その
ものが非常に特異なものであることを示唆
する結果である。
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