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研究成果の概要（和文）： 

ウランベリリウム化合物重い電子超伝導体(UBe13)の超伝導状態および常伝導状態を明らか

にするために、９Be-核磁気共鳴（NMR）によるナイトシフトおよびNMRスピン格子緩和率測定実

験を行った。角度分解NMR実験から、ベリリウム 2p原子軌道が主要な伝導バンドを形成してい

ることを明らかにした。磁場をｘ軸にかけた場合の超伝導状態のNMRスペクトルの重心が温度変

化しないことから、超伝導対波動関数が奇パリティである可能性を指摘した。また、表面イン

ピーダンス測定から、縮退した超伝導秩序変数が存在することを示唆する結果を得た。 

 
研究成果の概要（英文）： 
9Be Nuclear Magnetic Resonance (NMR) measurements were carried out for a single crystal 
UBe13 in order to clarify its mechanism of superconductivity. From the 
field-angle-dependence of 9Be NMR measurements, the Be 2p orbital perpendicular to the 
mirror plane contributes mainly to the conduction band. In the superconducting state, 
we found that 9Be-NMR Knight shift for H||[001] does not change at all. This result is 
consistent with the spin-triplet pairing state in UBe13. In addition, unusual behavior 
observed in RF surface impedance measurements suggest that UBe13 has multiple  
superconducting phases. 
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１．研究開始当初の背景 

立方対称構造をもつUBe13は、1982年に発見

された超伝導転移温度Tc=0.86 K、電子比熱係

数1000mJ/molK2の重い電子超伝導体である。 

（１）常伝導状態では通常の重い電子化合

物の場合、電気抵抗(ρ∝T 2)、比熱（C∝T）、

磁化率(χ=一定)や核磁気緩和率(T1T=一定)

などフェルミ流体的な振る舞いが観測される

が、UBe13ではこれらの物理量は超伝導転移直

上まで、ρ=一定、C∝T 2、χ=-log T など

の温度依存性を示し、非フェルミ流体的な振

る舞いを示すことが発見当初より知られてい

た。理論的な観点から5f電子由来の多極子自

由度が関与した多チャンネル近藤効果による

可能性が提案されるなど、重い電子および超

伝導機構は従来の重い電子超伝導とは異なっ

ている可能性が考えられてきた。 

（２）発見当初より、超伝導状態の様々な

物理量の温度依存性が温度の冪乗に従うこ

とから、異方的超伝導の可能性が指摘されて

きた。比熱やミュオンスピン共鳴実験からは、

通常の超伝導体で見られるスピン1重項状態

とは異なり、スピン3重項超伝導状態の可能

性が指摘されている。  

（３）この物質は、UサイトをThで置換する

と、超伝導２段転移示すことから、縮退した

超伝導秩序変数の存在が考えられており、多

極子自由度との関係に興味が持たれている。 

（４）UBe13以外のｆ電子化合物にも、多極

子が関与する非フェルミ流体状態を示す物質

なが報告されており、興味が持たれている。 

このように、UBe13は発見当初より超伝導状

態のみならず、常伝導状態にも興味を持たれ

てきたが、純良な単結晶作成の難しさなどか

ら、20年以上研究が続けられた現在でもその

超伝導の本質はほとんど理解されていない。 

  

２．研究の目的 

 1999年に芳賀らによりUBe13純良単結晶試

料の合成が行われ、純良単結晶試料を用いた

極低温下での角度依存NMR実験を行い、精密

ナイトシフト実験による超伝導状態の解明

がこの系の課題である。      

（１）常伝導状態でのナイトシフト測定から

Be 核位置での超微細結合定数を決定し、常伝

導状態の電子状態についての知見を得る。 

（２）超伝導状態のナイトシフト測定からス

ピン磁化率の温度依存性を測定し、超伝導対

パリティの決定を行う。 

（３）多極子自由度による重い電子超伝導発

現機構の可能性について明らかにする。 

（４）UBe13の特異な常伝導・超伝導状態を

明らかにするため、非フェルミ流体および多

極子関連物質の低温状態の研究をおこなう。 

 
３．研究の方法 
（１）測定に用いるUBe13単結晶試料はJAEA
の芳賀氏より提供してもらう。 
（２）広帯域FT核磁気共鳴分光装置を用い、
周波数範囲は約 1～100MHz、磁場 0.5～7 テス
ラ、温度範囲 0.1～300 ケルビンまでの測定
を行う。 
（３）表面インピーダンス測定を行い超伝導
上部臨界磁場を決定する。 
（４）関連物質の資料提供先として、広島大
学・高畠敏郎氏、神戸大学・菅原仁氏、首都
大学東京・佐藤英行氏 
 
４．研究成果 
（１）常伝導状態の性質を明らかにするため
角度分解 NMR 実験を行った。図１は、結晶構
造であり、磁場印加方向を図の[001]軸(z 軸)
から[110]軸へ変化させた実験と、[001]軸か
ら[010]軸（ｙ軸）へ変化させた 2 種類の実
験を行い、超微細結合定数の異方性を求めた。 

図１ UBe13の(a)結晶構造と(b)Beサイト 

図２は角度分解 Be-NMR実験の結果を示す。
磁場中では Be サイトが非等価な A,B,C サイ
トに分裂することが明らかとなった。これら
の振る舞いは古典双極子磁場では説明する
ことができず、トランスファー超微細結合が
重要であることが明らかとなった。Be-2p 軌
道の局所スピン密度によって理解され、2p 軌
道が伝導バンドに寄与していることを示唆
する。 
超微細結合定数の異方性を求めると、

Be(IIC)サイトの超微細結合定数が最も大き
く、Be2p 軌道のうち、特に、鏡映面に垂直に
張り出した p軌道が主な伝導バンドを形成し
ていることが明らかとなった。このことは、
Be 核の NMR 実験から、伝導バンドに関与した
部分状態密度についての情報を得ることが
でき、超伝導対パリティを決定できることを
意味する。 
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重い電子化合物

において、単結晶
試料を用いた角度

分解 NMR 実験から、トランスファー超微細結
合定数を定量的に抽出し、伝導バンドに関す
る情報を報告した例はこれまでになく、本研
究が初めてである。その後、スクッテルダイ
ト化合物で同様の議論がなされており、電子
状態の決定において角度分解 NMRが有効であ
ることを示した研究である。 

 
（２）測定対象原子の電子軌道が伝導バンド
に寄与している場合、（１）で述べたように、
常伝導状態での核磁気共鳴スペクトルの位
置、すなわちナイトシフトは、超微細結合定
数を通して、パウリ磁化率に関係している。
従って、超伝導対パリティを決定する有力な
手段となる。通常のBCS超伝導体の超伝導状
態では、スピ
ン一重項形成
に伴うスピン
磁化率の減少
のため、ナイ
トシフトはゼ
ロシフトに向
かって減少す
る。一方、ス
ピン 3 重項対
が実現してい
る場合は、特
に平行スピン
対の場合は温
度変化を示さ
ない。図４
は 磁 場 を
[001] 方 向
に印加した場

クトル重心は変化しない。このことは、UBe

合のスペクトルであるが、スペ

、20 年来明らかとなっていなか

ス測定は、これまで GHｚ領

４）UBe13において、非フェルミ流体状態に

13

においてスピン 3重項超伝導状態が実現して
いることを示唆する。 
 この成果は
ったUBe13の超伝導対パリティについて言及
したものであり、超伝導機構解明の手がかり
となる重要な情報である。 

（３）超伝導２段転移示す（U1-xThx）Be13で
は、縮退した超伝導秩序変数の存在が考えら
れているが、この類推からUBe13においても、
超伝導相内に内部自由度が存在すると考え
られる。RF表面インピーダンスの測定から、
超伝導上部臨界磁場について調べた。これま
でに報告されている超伝導相図を再現する
とともに超伝導相内に異常な磁束ピニング
領域が存在することを明らかにした。この異
常は、これまでに比熱測定などで報告されて
いる、温度・磁場とよく一致しており、UBe13

の超伝導秩序変数は複数あることを示唆す
る結果である。 
表面インピーダン
域で行われてきた。GHｚ領域では温度を下げ
ることが困難であるが、ラジオ波を用いた本
手法では、比較的容易に１K 以下の極低温実
験が可能である。従って、RF 表面インピーダ
ンス法は今後、低温で生じる様々な超伝導体
において利用できる。 
 
（
ついて調べるため、常伝導状態の緩和率の磁
場依存性を測定した。低磁場では、2K 以上
で 1/T1∝T1/2の温度依存性を示し、30K以上で
1/T1＝一定となるが、高磁場では幅広い温度
範囲で 1/T1∝T1/4の温度依存性が見られ、ス

図５ (a)表面抵抗の磁場依存性。（ｂ）超伝導相

図と□点は、表面抵抗の異常ピーク位置をプロッ

した。 ト

図４ 超伝導状態での NMR スペク

トル 
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ピン揺らぎによる量子臨界点近傍において
理論予想と良く一致し、磁場誘起非フェルミ
流体状態を示唆する結果を得た。比較として
非フェルミ流体的挙動を示すYbRhSbの
Sb-NMR緩和率の温度依存性を調べた。ゼロ磁
場では 1/T1∝T1/2の振る舞いが見られたが、
磁場を印加すると、UBe13とは異なり 1/T1∝T
の関係が見られ、磁場によって非フェルミ流
体状態が抑えられ、フェルミ流体状態となる
ことを示唆する。 
 また、多極子の物性を明らかにするため関
連物質としてCeB6関連物質、重い電子超伝導
体PrOs4Sb12のマクロ物性測定およびNMR測定
を行った。 
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究所 

⑫ 藤秀樹,PrOs4Sb12の超伝導：経緯と重い

電子状態について, 特定領域スクッテ

ルダイト第６回研究会 2008 年 7 月 13

日 東京大学物性研究所 

⑬ 稲岡慶彦，藤秀樹，他 3名, スクッテル

ダイト超伝導体PrOs4Sb12 のSb-NMRによ

る研究, 日本物理学会第62回年次大会, 

2007.9.21,  北海道大学 

⑭ 藤秀樹，ほか 4 名,単結晶UBe13を用いた

ナイトシフトと超微細相互作用の研究, 

日本物理学会春季大会 2007.3.21, 鹿児

島大学 

⑮ H.Tou,Spin-Triplet Superconductivity 

in UBe13: 
9Be-NMR studies (Oral), 

International Conference on Magnetism, 

20- 25 Aug. 2006, Kyoto Japan,. 
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http://www.phys.sci.kobe-u.ac.jp/~wdweb
/Tou_top.html 
 
 
６．研究組織 
(1)研究代表者 
 藤 秀樹（TOU HIDEKI） 
 神戸大学・大学院理学研究科・教授 

 研究者番号：60295467 

 
(2)研究分担者 

 世良 政文（SERA MASAFUMI） 

広島大学・大学院先端物質科学研究科・教

授 

 研究者番号：40196978 

 （２００８年度より分担者から外れる） 

 

(3)研究協力者 

 小手川 恒 （KOTEGAWA HISASHI） 

 神戸大学・大学院理学研究科・准教授 

 研究者番号：30372684 

 （２００８－２００９） 


