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研 究 ノー ト

UGe2の 強磁性 と超伝 導

1.は じめ に

強 磁性 と超 伝 導 は相反 し、強磁性 は超 伝 導 を抑制 す るの で共 存 は難 しい と考 え られて きた 。しか し最 近

UGe2と い うウラ ン金 属 問化合 物 の高圧 相 で強磁 性 と超 伝導 の共 存 が発見 され関 心が 寄せ られて い るL2)。

強磁 性 と相性 の よい 超伝 導 はい かな る もの なの だろ うか?こ れ まで の知 られた超 伝導 と どの ように違 う

の であ ろ うか?UGe,の 超 伝導 は数多 くの点 で典味 が持 たれて い る。

UGe2は10年 ほ ど前 か ら日本 で主 に研 究 されて きた。斜 方 晶 伽 窺初 の結 晶構 造 を形 成 し、 キ ュ リー温

度(強 磁性 温 度)7b・52K、 飽 和磁 気 モ ー メ ン ト1.4μB/Uの 強 磁 性物 質で あ る3)。磁 化 には 強 い異 方

性 が表 れ て お り、 ドハ ー ス ・フ ァン アル フ ェ ン効 果 な どの 実 験 か ら ウ ラ ン5∫電子 は結 晶 中で バ ン ドを

形成 し基 本 的 に遍 歴 的 な電子状 態 にあ る と考 え られ てい る。圧 力効 果 の実験 は 日本 の毛利 グル ープ ・巨

海 グル ー プに よ り行 わ れ、 キ ュ リー温 度 が圧 力 に対 して単 調 に減 少 し約1.6GPa以 上 で消 滅 す る こ と

が 明 らか に され、 さ らに キュ リー温 度以 下 のT～Tで もう一 つ の相転 移 が存 在す るこ とが見 いだ され

てい た41s)。昨年 、 イ ギ リス ・ケ ンブ リ ッジ大学 のProf.Lonzarichの グル ープ とフラ ンス ・グ ル ノー ブ

ルのProf.Flouquetの グル ー プは1.OK以 下の 極低 温 領域 で高 圧 下電 気抵 抗 ・交流 磁化 率 測 定 を行 い

1.0～1.6GPaで は強 磁性 相 と超伝 導状 態 が共存 す る ことを明 らか に した。

強 磁性(成 分)と 超伝 導 の共存 は これ まで幾つ か の物 質で報 告 され てい る。1970年 代 に磁 性 と超伝 導

の共存 ・競合 とい う観 点 か ら盛 ん に研 究 が 行 わ れ た"シ ュ ビ レル化 合 物"と 呼 ばれ る物 質群 の 一つ の

ErRh、B、や、 高温超 伝 導物 体Ru酸 化物(RuSr,GdCu20、)で も強磁 性 成 分 と超 伝 導 の共 存 が報告 され て い

る㈲ 。 こ れ らの物 質 で は磁 性 と超 伝 導 は それ ぞ れ別 の元 素 の 電子 が 担 い両 者 の相 関 は基 本 的 に弱 い と

考 え られ てい る の に対 してUGe2で は 同 じウラ ン5∫電子 が 強磁 性 秩序 と超伝 導状 態 を担 う点が 大 きな特

徴 であ り興味 深 い。 相性 の悪 い はず の強磁 性 と超伝 導 の起 源が なぜ 同 一電子 の振 る舞 い にあ るのか?本

稿 で は私 達 のUGe2に つ いて の研 究結 果 を中心 に報 告 したい。

2.UGe2の 実 験 結 果

図1は 我 々の 実験 結 果 を も とに作 成 したUGe2の 圧 力 相 図 で あ る8)。圧 力 を加 え る と強 磁 性 転移 温 度

Tc、 強磁 性 相 に存 在 す る も う一 つ の相転 移 丁 は単 調 に減 少 して ゆ く。 超伝 導相 は図 中灰 色 で示 した部

分 、1.0-1.5GPaの 圧力 領 域で 観測 された 。超 伝導 転移 温度 無cで は図2に 示 す よ うに電 気抵 抗 の急 激

な減少 と ゼ ロ抵 抗 が 観 測 され た。 箕cはTの 消 え る臨界 圧 力 良㌔1.20GPa近 傍…で 一番 大 きな値(～
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図2UGe,の 様 々 な圧 力 下 で の電 気 抵 抗 の 温 度依

存 性r

0.8K)を 示 す。 この圧 力 で も強 磁性 転 移 温度Tc=30Kで あ り7もc以 下 で もお よそ1μB/Uの 秩 序 モ ー

メ ン トの長距 離秩 序 が形 成 されて い る こ とが 中性 子散 乱 実験 で 確認 され てい る2)。つ ま り強 磁性 と超伝

導 はTsc以 下 で共 存 してい る。 また強 磁性 状 態 が消 滅 す る 臨界圧 力 良 ～1.5GPa以 上 で は超 伝 導 は見

いだ され なか った 。これ らの こ とか ら考 え て、UGe2の 超伝 導 は強 磁性 状態 と相 性 の よい こ とがわ か る。

圧 力 誘 起 超 伝 導 は 重 い 電子 系 セ リウ ム化 合 物Celn、,

CePd,Si,な どで も報告 され反 強 磁性 と超伝 導 の相 関 に興

味が持 たれ てい る。 この ような系 の圧 力相 図 の典型 例 を

図3に 示 す。加 圧 と共 に反 強磁 性転 移温 度 ハ が減 少 し、

ハ が 消 滅 す る 臨界 圧 力PC近 傍 で 図 中灰 色 で 示 す超 伝

導相SCが 現 れ る。 また、Pc近 傍 で は電 子 系 が 非 フェ

ル ミ流 体 的 応 答 を 示 す こ と も あ る。 こ れ に 対 して 、

UGe,で は強 磁 性 相 が まだ安 定 に存 在 す る幅 広 い 圧力 領

域 で超 伝 導が 出現 し強磁 性 相 と共存 す る。 また、電 気抵

抗 の温 度依 存性 は全 て の圧 力範 囲 内で フ ェル ミ流 体 理論

か ら期 待 され る プ則 に よ く従 い非 フェ ル ミ流 体 的振 る

舞 い は観測 されて い ない9)。
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図3セ リウム系 圧力 誘起 超伝 導物 質 の圧 力

相 図(典 型例)。PM:常 磁 性 相 、AF:

反 強磁性 相 、SC:超 伝導 相

この超伝 導 は熱 力学 的 な相 転 移な の であ ろ うか?確 認 す るた め に高圧 下比 熱測 定 を行 った。 結果 を図

4に 示 す。0.6K近 辺 に比熱 の ピー クの存在 が確 認 され 同時 に測 定 した交 流磁 化率 に も超伝 導 転移 に伴

う遮蔽 効果 が観 測さ れ た。 この実験 の結 果 、 この超伝 導 はバ ル クの相 転移 で あ る ことが実 証 され た。 し

か し、 ピー クは小 さ く△C/γT∫cは0.25程 度 で あ る。 こ こで △Cは 転移 温 度 にお け る比 熱 の飛 び、 γは

電 子比 熱係 数 であ る。BCS理 論 では △C/γ7もcは1.43程 度 で あ る ことが期 待 され るが私 達 の測 定 で はそ

の20%程 度 で あ った。 この原 因 につ い ては よ くわか らないが 、 ピー クが ブ ロー ドであ る こ とを考慮 す る

と、不 純物 効果 が現 れ てい る と考 え られ る。 この点 につ いて は後 にまた議 論す る。
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図4UGe2の 比 熱 と交 流 磁 化 率 の 温度 依 存 性 図 与UGe2の γ,且 お よび ρ。の圧力 依存 性

(1。15GPa)

加 圧 に伴 い電子 状 態 は どの よ うに変化 し超 伝導 が現 れ るの で あ ろうか?こ の点 を考 察す る ため に、電

子 比熱係 数 γや電 気抵 抗 プ則 の係 数A、 残 留抵 抗 ρ0を圧 力 に対 して プ ロ ッ トした のが 図5で あ る。低

圧側 では電 子比 熱係 数 γと 夙 は ほぼ一 定 の値 を示 す が、 超伝 導 が出 現す る圧 力 領域(>1GPa)で 増大

し、常 圧 の3倍 程 度 の値 を示 す こ とが わか っ た。 γは電子 系 の フ ェル ミエ ネルギ ーの状 態密 度 ・電 子 の

有効 質量 に比例 した量 であ る。通 常 の金 属 で は、 γは高 々10mJ/moleK2程 度 であ るが 、電子 間の相 互作

用 が強 く多体 効 果が 強 く効 く電 子 系(強 相 関電子 系)で は この γが100m∫/moleK2以 上 の値 を示 す 。電

子 の大 きな有効 質 量 に対 応 して"重 い 電子系"と 呼 ば れて い る。 セ リウム や ウラ ン系 化合 物 の中 には数

多 くその ような例 が報 告 され てい る。UGe2の 場 合 、超 伝導 が現 れる圧 力領 域 で はこの"重 い電 子状 態"

が低 温 で形 成 され る と考 え られ る。

さ らに圧 力 相 図 を注意 深 くみ る と、Tが 消 滅 す る臨 界圧 力 近傍Pc噌 で γ とAは 急 激 に増 大 し、 超伝

導 転 移温 度 恥 が 最大 値 を示 す 。以 上 の こ とか らTが 消 滅す る臨 界点 近傍 の何 らかの ゆ らぎが準 粒子

の増大 と超伝 導 発現 の原 因 とな ってい る と推 測 される。

3.τ ★と は イ可か

前節 まで の議 論 か ら、Tと 呼 ばれ る特 性 温度 に於 け る相 転 移 が超伝 導 出 現 と何 らか の 関係 が あ る こ

とが分 かっ た。 この7と は どの よ うな相 転 移で あ ろ うか?Tで は電気 抵 抗 な どに微 妙 な異常 が 現 れ

るが、 常圧 下 の磁 化 な どには明確 な異常 は存 在 しない。 そ のた め当初 、磁 気 的 な相 転 移 では ない ので は

ない か と も考 え られ た。 この 点 を明 らか にす る ため に行 っ た高圧 下磁 化 測定 の結 果 を図6に 示 すlo)。低

圧 側 で は顕 著 な異常 が現 れ ないが 、高 圧側 と くに超伝 導 が 現 れ る1.OGPa以 上 の圧 力領 域 で はTで 磁

化 は明確 な異 常 を示 し増 大 す る こ とが 分 か った 。Tの 相転 移 の ミクロ な起 源 につ いて は現 時 点で は よ

く分 か ってい ない 。高圧 下 中性子 散 乱実 験 な ど も行 わ れてい るが 、磁 気構 造 の変化 な どは観 測 されて い

ない。

超伝 導発 見 の第 一報 を発 表 した イギ リス とフ ラ ンス の グルー プ は、Tで はCDW/SDW(電 荷 密 度波
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/ス ピ ン密 度 波)転 移 が起 きて い る ので は な いか と

示 唆 した1・21。これ は長 い(空 間的)周 期 を持 っ た

格子 ・ス ピ ン密度 の周 期構 造 が形 成 され る もので あ

る。確 かにバ ン ド計算 か ら得 られ た フ ェル ミ面 には

Nesting条 件 を満 たす と期 待 され る ものが あ るll〕。

渡辺 ・三宅 らは この立 場 に立 ちUGe2の 超 伝 導 に つ

い て微 視 的 理論 を提 唱 した12}。こ の理論 で は い った

んCDW/SDWを 仮定 す る と、UGe2の 超 伝 導 の諸性

質が よ く説明 され 、本 稿 で は触 れ ない が フ ラ ンス の

グ ルー プで 発 見 され た上 部 臨界 磁 場 の 異常2)な ど も

うま く説 明す る こ とが で きる。CDW/SDWが 存 在

す る場 合 、X線 ・中性 子 線 回折 実 験 で観 測 可 能 で

あ るが、 現時 点で は見 つ か ってい ない 。今後 の進 展

が期待 され る。
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図6UGe2の 様 々 な圧力 下 での磁 化の温 度依 存性

4.ρ 波 超 伝 導 と強 磁 性 状 態

強磁 性状 態 で現 れ る超 伝 導 はい かな る もの なの だろ うか?1957年 に超伝 導発 現機 構 を理論 的 に解 明 し

たBCS理 論 で は、超 伝導 転 移温 度 で フェル ミ粒 子 で あ る2つ の電 子 が 電子 と イオ ンの相 互作 用 を通 し

てボ ーズ粒 子 的 な統 計 的性 質 を もつ 超伝 導対(ク ーパ ーペ アー)を 形 成 し、 それ らが凝 縮状 態 へ と転移

す る と解 釈 された 。 この場 合 超伝 導 対 は ス ピ ンー 重 項状 態(2つ の電 子 の ス ピ ンが反 平行:∫ ・0)で

あ り、そ の空 間的広 が りはs波 の対称 性 を持 つ もの が考 え られ てい た。 図7(a)に3波 型 クーパ ー対 の波

動 関数 を示 す。 珂bやPbな ど古 くか ら知 られた超 伝導 物 質の ク ーパ ー対 はス ピンー 重項s波 型 で ある。

しか し、超伝 導対 の 引力 の起源 を電子 格子 相互 作 用 だけで な く、一 般 的 に電 子 問 の相 互作 用 に求 め る

な らば、超 伝導 対 も ヵ波 や4波 な どの対称 性 を持 つ こ と もあ る。特 に電子 問 の強 い相 関(ク ーロ ン相 互

作 用)が 働 くような系 で は、図7(b)、(c)に 示 す通 り、お 互い に避 け あ う位 置 で安定 状態 にあ り、ス ピン

三 重 項(超 伝 導 対 の ス ピ ン ∫・1)で

望(r)
ある腋 やスピン唾 卿 波鮪 利1

麹礎 糠 ζ灘 護麟　懇,騰 轟 蕪
的に考えられている・ .欝

強磁 性 と超 伝 導 が 共 存 す るUGe2

の場 合 は どの よ う な対 称 性 を もつ 磯 罎 葦 難 懸

クーパ ー対 鞍 定 なの であ ろ うか?、 簸 繕 纏 撫 論
露 難翼

電子 聞 に働 く強磁性 的 相 関 はs波 対

称性 を持 つ クーパ ー対 にた い して破
図73、d、 ヵ波型 の クー パ ー対

壊 的 な役 割 を果 たす こ とが知 られて
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い る。強磁 性物 質 の場 合 、伝導 電子 バ ン ドがス ピン分裂 し、上 向 きのス ピンを持 つ電子 と下 向 きのス ピ

ンを持 つ電子 の 数は 同 じで はな くなる。 同 じ向 きの ス ピ ンを持 つ2電 子が ρ波型 クーパ ー対 を形 成す る

のが 自然 だ と思 われ る。 ク波型 超伝 導体 は理 論 的 には1960年 代 か ら予 測 され て いたが 、実 験 的 に確 認 さ

れ たの は ご く最 近 の ことで あ る。UPt3,Sr2RuO、 な どの物 質で ♪波型 超伝 導 体が 実現 して い る こ とが 阪

大基 礎 工 の北 岡研究 室 のNMR実 験 か ら明 らか となっ た13」4)。UGe2で も同様 の実験 が行 われ ク ーパ ー対

の対 称 性 の決定 が行 わ れ る ことが期待 され る。

一般 的 にBCS型 のs波 超 伝 導体 で は超伝 導 転移 温 度 な ど は非 磁 性不 純 物 な どの存 在 に強 い影 響 を受

けな い こ とが知 られて い る。 しか し、 ρ波 やd波 型超 伝導 物 質 は微 量:の不 組物 に対 して超伝 導状 態 が大

きな影 響 を受 け超伝 導 は容 易 に破 壊 され る。UGe2で は 図4に 示 した よ うに超 伝 導転 移温 度 に お ける比

熱 の 飛 びが 小 さい。測 定 で は試料 の純度 の 目安 となる残 留抵 抗 比(RRR)が600の 極 めて純 良 な単 結 晶試

料 を使 用 した こ とを考慮 す る とUGe2の 超伝 導 は後 量 の不 純物 に対 して敏 感 で あ り、非BCS型 の 超伝 導

の特徴 が 現 れて い る と考 え られ る。

5.お わ り に

UGe、 の超 伝 導 に つい て 私達 の実 験結 果 を 中心 に紹 介 した。UGe,の 超伝 導 につ い て考 え る上 で、7

の存 在 が重要 で あ る こ とが わか っ た。今 後 、 この相転 移 の微視 的起 源 を明 らか に してゆ くことが重 要 で

あ る。URhGe,ZrZn2な どの物 質 で も強磁 性 と超 伝 導 の共存 が発 見 され15'16>、両 者 の共存 はUGe2だ けで

な く広 く一般 的 に見 られ る現象 で あ る と推 測 され る。 これ らの超 伝導 を統 一 的 に解 釈 す る理論 の構 築等

に期 待が か か る。
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