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研究成果の概要（和文）：本研究では強い相関を持つ遍歴5f電子がもとになり非従来型超伝導を示すウラン化合
物に着目し、超伝導対称性及び磁気応答、非フェルミ液体、強磁場物性を探索した。(U,Th)Be13の超伝導準粒子
励起構造や超伝導状態での磁気応答を明らかにし、UBe13の高圧下極低温実験からその上部臨界磁場の圧力・温
度依存性がスピン三重項超伝導で説明できることが明らかになった。またUPd2Al3・UNi2Al3の超伝導状態におけ
る極低温物性測定及びU(Pd1-xNix)2Al3のパルス強磁場磁化測定も実施した。U(Pd1-xNix)2Al3において遍歴メタ
磁性転移(UNi2Al3では78T)を観測することに成功した。

研究成果の概要（英文）： In the present work, we studied the superconducting symmetry, magnetic 
response,  non-fermi-liquid behavior, and high-field properties of exotic uranium superconductors. 
The quasiparticle excitations in the unconventional superconducting state of (U,Th)Be13 and its 
magnetic response have been studied using single-crystalline samples, and it has been revealed that 
the second transition is owing to the change in the superconducting order parameter. The 
superconducting symmetry of UBe13 has also been investigated using the temperature variation of 
upper critical field Hc2 under high pressures. It has been shown that the pressure and temperature 
dependence of the Hc2 in UBe13 is successfully explained by the spin-triplet superconductivity. 
Moreover, the physical properties of heavy-fermion superconductors UPd2Al3 and UNi2Al3 have also 
been investigated using single-crystalline samples. The metamagnetic transition has been observed 
for the first time in UNiAl3 (at 78 T) and U(Pd,Ni)2Al3.

研究分野：強相関電子磁性・超伝導

キーワード： ウラン化合物　非従来型超伝導　超伝導対称性　磁気応答　純良単結晶　強磁場物性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
アクチノイド化合物は、5f電子が遍歴性と局在性の両面的な性質を持ち、強いスピン軌道相互作用を持つことに
よって、非従来型超伝導のみならず、多極子秩序、非フェルミ液体、トポロジカル絶縁体など、多岐にわたる異
常な量子現象をもたらす。アクチノイド元素であるウラン元素を含む超伝導は、これまでに見つかっている超伝
導体の中でも最も異常な超伝導・磁気特性を持つといっても過言ではなく、従来の遍歴3d 電子系や局在4f 電子
系の物理の枠組みでは捉えられない重要な学術的位置を占めている。特に、30年以上も未解明であったUBe13, 
(U,Th)Be13の超伝導対称性に関する成果は非常に高い学術的価値がある。

※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 

 

希土類・アクチノイド元素を含む重い電子系化合物においては、従来の枠組みでは理解でき

ない超伝導や非フェルミ液体などの特異な量子現象が発見されている。非従来型超伝導体は、

「超伝導と磁性の共存」や「時間反転対称性の破れた磁気的な超伝導秩序変数」などのエキゾチ

ックな振舞いを起こすと考えられている。その超伝導発現機構に関しては、磁気量子ゆらぎや、

電気多極子等の量子ゆらぎを媒介としたメカニズムの可能性が議論されているが、明確に実証

された例は非常に少なく、国内外で精力的に実験・理論研究が行われている。ウラン系化合物に

おける非従来型超伝導の対称性の解明は、Ce、Pr 元素を含むf 電子系超伝導のみならず、有機

超伝導、鉄系超伝導、トポロジカル超伝導などのエキゾチック超伝導発現機構解明への波及効果

をもたらす。さらに、ウラン化合物においては極低温・超高圧・強磁場下における未踏領域が多

く残されており、複合極限環境下における精密物性による超伝導特性の解明だけではなく、未踏

領域に潜む新奇物性現象の探索を行うことが重要である。本研究で着目したUBe13(Tc =0.85 K)や

UNi2Al3 (Tc =1.1 K)は、約30年前に発見されたウラン系超伝導体であるが[文献①、②]、異常かつ

興味深い超伝導特性を持つにも関わらず、単結晶試料育成の困難さゆえ、超伝導特性を理解する

上で要となる超伝導ギャップ構造や磁気応答などについては未解明の部分が多い。そのため、純

良単結晶試料を用いた希釈冷凍機温度領域までの極低温精密物性測定が必須であった。 

 

２．研究の目的  

 

 (1) 異常な多重相図 [図１(a)]を示すU1-xThxBe13

において[文献③]、その超伝導ギャップ構造（準粒

子励起構造）を明らかにする。さらに、超伝導状

態での磁気応答を調べ、Tc2 における未解明の相

転移の起源を明らかにし、「縮退した超伝導秩序

変数に関する相転移」か「超伝導相内の磁気転移」

なのかを解明する。一方、(2) UNi2Al3の超伝導ギャ

ップ構造と超伝導相の磁気応答を調べ、スピン三

重項超伝導の可能性をマクロ物性により検証し、

さらにその強磁場物性を探索する。 

 

３．研究の方法  

  

主にU1-xThxBe13, UNi2Al3系の純良単結晶育成を

行った。単結晶育成はフラックス法、チョクラル

スキー引き上げ法により行い、Ｘ線回折や、

PPMS(電気抵抗・比熱0.3 < T <300 K), MPMS(磁化

2 < T <300 K)などの基礎物性測定装置により試料

評価を行った。得られた純良単結晶試料に加え、

多結晶試料に対しても、希釈冷凍機・3He冷凍機を

用いて極低温精密物性測定や高圧下物性測定を行

った。さらに、パルス磁場を用いて上記ウラン系

化合物の強磁場物性探索を行った。 

 

図１ . (a) U1-xThxBe13 の T-x 相図。 (b) 

U0.97Th0.03Be13 純良単結晶における [001], 

[111]方向の極低温磁場中比熱の結果。 



４．研究成果 

 

(1) U1-xThxBe13の超伝導相の研究 

 U0.97Th0.03Be13純良単結晶に関しては、立方晶軸[001], 

[111], [110]における異方性をもとに、超伝導特性を磁

場中比熱測定から探索した。比熱の磁場・角度依存性

から、超伝導準粒子励起の詳細を調べ、その超伝導ギ

ャップ構造を明らかにした。さらに極低温精密磁化測

定を行い、U1-xThxBe13 の超伝導状態における磁気応答

を調べ、未解明の相転移異常 Tc2が超伝導秩序変数に関

する相転移なのかを探索した。極低温比熱測定からは

[図１(b)]、高温 Tc1~ 0.6 K転移と低温 Tc2 ~ 0.4 K 転移が

異なる磁場中異方性を示すことがわかった[図２(a)]。

これは U1-xThxBe13において本質的に対称性の異なる秩

序状態が Tc1と Tc2で起こることを示唆する。さらに、

U1-xThxBe13 の超伝導状態における極低温直流磁化測定

からは[図２(b)]、反強磁性転移を示すような振舞いは

Tc2 ~ 0.35 K（1.5 T、超伝導領域）で観測されず、U1-

xThxBe13 の二段転移は超伝導対称性に関する相転移で

ある可能性が高いことがわかった。さらに極低温比熱

の磁場角度依存性からは超伝導ギャップにラインノー

ドをもつ UPd2Al3のような C(H)∝H1/2的な振舞いは見

られず、U1-xThxBe13 において等方的かつフルギャップ

的な準粒子励起が観測された[図２(c)]。これらの実験

結果から、U1-xThxBe13 [図１(a)及び図２(a)の B相]は Tc2

以下ではフルギャップ的かつ時間反転対称性の破れた超伝導が実現している可能性が高いこと

が明らかになった。Eu対称性のフルギャップの対称性 2zkz – xkx –ykyやポイントノードをもつ xkx–

yky、及びそれらの線形結合 xkx +ωyky +ω2zkz(ω= ei(2π/3))（<111>にのみポイントノードを持つ）の

組み合わせにより U1-xThxBe13 における多重相図を説明できることが明らかになった。以下の成

果(2)との対応も考慮すると、スピン三重

項混合状態A1u+iEuなどの non-unitary超伝

導状態が実現している可能性もある。 

 

＜主要研究成果＞  

Y. Shimizu et al., Phys. Rev. B 96, 100505(R) 

(2017). [Editors’ Suggestion] 

Y. Shimizu et al., Physica B 536, 553 (2018). 

 

(2) UBe13の超高圧・極低温下物性 

 UBe13 に対し極低温 0.1 K・超高圧 10 

GPa までの極限環境下での超伝導・常伝

導の圧力依存性を調べた。その結果、6 

GPa で超伝導相が消失し、非フェルミ液

  
図３. (a) UBe13の上部臨界磁場の圧力依存性とスピ
ン三重項 A1u-Euモデルによる計算。 

 

図２．(a) 二段転移を示す超伝導体
U0.97Th0.03Be13 における超伝導温度‐
磁場相図。(b) 二段転移における極低
温磁化の温度依存性。(c) 極低温比熱
の磁場依存性。 

 



体‐フェルミ液体クロスオーバーが起こることを明らかにした。特に、上部臨界磁場 Hc2は常圧

から高圧に向かうにつれ Pauli limit が効くような振舞いから orbital limit 的な振舞いを示すこと

が明らかになった。UBe13の Hc2の全圧力依存性はスピン三重項超伝導 Eu対称性と A1u対称性と

の混合状態によって説明できることが明らかになった（図３）。常圧下ではフルギャップのスピ

ン三重項超伝導 A1uが優性であると考えれば、常圧下における比熱のフルギャップ的な準粒子励

起の振舞い[文献④] もうまく説明する。このように UBe13 では常圧下及び高圧下でスピン三重

項超伝導 A1u と Eu の縮退が起こっており、一方で格子定数が母物質よりも大きく負の圧力に対

応する Th 置換系の低温 B 相では A1u+iEuなどの non-unitary 状態が実現している可能性がある。

本研究により、これまで未解明だった非従来型超伝導 UBe13の常圧・高圧下領域及び置換系 U1-

xThxBe13の異常な超伝導多重相図を系統的に理解する上での重要な成果が得られた。 

 

＜主要研究成果＞ 

Y. Shimizu et al., Phys. Rev. Lett. 122, 067001 

(2019).; プレスリリース『超高圧実験で明ら

かにしたウラン系エキゾチック超伝導と異

常金属状態』; 国際プレスリリース『Triplet 

Superconductivity Demonstrated under High 

Pressure』; 科学新聞 3721 号 8面 (2019年 3

月). 

 

(3) UNi2Al3における超伝導相の探索 

育成した単結晶 UNi2Al3 試料における極

低温物性測定を行った。まず磁場中比熱測

定から、超伝導状態における準粒子励起を

調べ、さらに極低温磁化測定によって反強

磁性と共存する超伝導状態の磁気応答を調

べた。良質かつ十分な重量の超伝導試料を得る

ことが非常に困難だったため、超伝導特性につ

いてはさらなる研究が必要である。現在、この

系に対し比熱・磁化測定によって超伝導特性の

研究を継続して行っている。 

 

(4) U(Pd1-xNix)2Al3の遍歴メタ磁性 

超伝導特性だけではなく、U(Pd1-xNix)2Al3の強

磁場物性も探索した。UNi2Al3における超伝導は

試料依存性が大きく不純物などに非常に敏感で

あり、超伝導特性を明らかにする上で十分な量

の純良単結晶を得ることが非常に難しい。一方、

常磁性状態・反強磁性状態(TN = 4.2 K)は超伝導

状態(TSC = 1.1 K)と比べ、比較的試料依存性によ

る影響が少ない。そのため、本研究では十分な

重量の単結晶試料を用い、その磁気特性の探索

及びパルス強磁場磁化測定を行った。図４は
図５．U(Pd1-xNix)2Al3 の(a) 磁化過程における
遍歴メタ磁性転移の観測。(b) その微分磁化。
挿入図：一巻きコイルによるメタ磁性の観測。 

 

図４．単結晶 U(Pd1-xNix)2Al3(x = 0, 0.5, 0.75, 1)に
おける磁化率の温度依存性。 

(a) 

(b) 



U(Pd1-xNix)2Al3 における磁化率の温

度依存性であるが、メタ磁性を起こ

す物質によく見られる磁化率極大

現象が観測された。母物質 UPd2Al3

は 18.5 T において一次相転移の遍

歴メタ磁性を示すが（図５）、本研

究では、単結晶試料 U(Pd1-xNix)2Al3

において強磁場領域で遍歴メタ磁

性転移を系統的に観測することに

成功した（図５、６）。特に母物質

UNi2Al3は TN = 4.2 Kで反強磁性 TSC 

= 1.1 K で超伝導を示す重い電子系

物質であるが、この系においてウラ

ン系化合物としては最高磁場にあ

たる 78 T で遍歴メタ磁性転移を観

測することに成功した。また、図７に示すように U(Pd0.5Ni0.5)2Al3 における詳細な磁場‐温度相

図を得た。この磁場‐温度相図から、低磁場領域における磁化率極大温度（Tmax）と反強磁性相

が、高磁場領域において現れる強磁性不安定性と競合することで、この系に特徴的な一次のメタ

磁性転移及び三重臨界点が起きることが明らかになった。特に、昨年重い電子系化合物 UTe2に

おいて強磁場 35 Tでの一次のメタ磁性転

移及びリエントラントスピン三重項超伝

導が発見されるなど[文献⑤]、ウラン化

合物における強磁場物性と超伝導の関連

について強い関心がもたれている。本研

究によるウラン系超伝導体における遍歴

メタ磁性転移の観測は、エキゾチック超

伝導体の強磁場物性と超伝導発現機構の

関連を知る上で重要な手がかりとなると

考えられる。 

 

＜主要研究成果＞ 

K. Mochidzuki, Y. Shimizu et al., Phys. Rev. B 100, 165137 (2019).; 東北大学・東京大学共同プレス

リリース『ウラン化合物におけるメタ磁性の世界最高記録 90T までの強磁場下で初めて観測し

た遍歴メタ磁性』; 科学新聞 3753号 4 面 (2019年 11月). 
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図７．U(Pd0.5Ni0.5)2Al3の磁場‐温度相図。カラーは
磁化の大きさ（紫色部分がメタ磁性によって誘起さ
れた磁化）を示す。 

 
図６．U(Pd1-xNix)2Al3 の(a) 反強磁性転移温度とメタ磁
性転移磁場の Ni 濃度依存性（T-x 相図）。(b) U(Pd1-

xNix)2Al3 におけるメタ磁性転移磁場と磁化率極大温度
Tmaxの比例関係。 
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