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研究成果の概要（和文）： 重い電子系超伝導体 NpPd5Al2において 27Al NMR の核スピン格子

緩和時間 1/27T1の測定を 0.7-11T の磁場下で行った。1/27T1は 3T 以下の磁場において強い磁場

依存性を示し、この振る舞いは 237Np-27Al 間の交差緩和を起源とすることがわかった。交差緩

和の解析から、237Np の緩和時間 1/237τを 5f 電子系において初めて見積もることができた。1/237

τは 6×107 s-1程度であり、ほとんど温度依存性を示さないことがわかった。この緩和時間の

値は NMR の時間分解能以下であるため、常伝導状態においては 237Np NMR の直接観測は難

しいと考えられる。超伝導状態において 1K 程度であれば観測は可能であると予想できる。 
 
 
研究成果の概要（英文）： 27Al nuclear spin-lattice relaxation rate 1/27T1 has been measured 
in heavy fermion superconductor NpPd5Al2 for a wide range of external fields between 0.7 
and 11T. We found that 1/27T1 exhibits a strong, fields-dependence behavior at low field 
s below H~3T, which is attributed to unlike-spin cross relaxation between 237Np-27Al. An 
analysis based on the cross relaxation process allows us to make the first quantitative 
estimation of the Np nuclear relaxation rate 1/237τ in an itinerant 5f electron system. 
The estimated values of 1/237τ~6×107 s-1, with a weak temperature variation, are below 
the resolution of NMR relaxation time, indicating that a direct observation of the 237Np 
NMR signal would be very difficult, at least in the paramagnetic state. It is proposed 
that a direct observation of 237Np NMR might be possible in the superconducting state at 
T~1K. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 NpPd5Al2 は近年発見された Np 化合物で
はじめての重い電子系超伝導体(Tc=5K)であ
る。この物質の特徴は非常に強いパウリ常磁
性効果のため、低温において Hc2が低い磁場
に押さえられていることである。低温におけ
る磁化曲線には Hc2で不連続なジャンプが観
測され、一次転移的な超伝導転移を示す。こ
のような強い常磁性効果が働いている場合、
超伝導状態においてHc2近傍でFFLO等の特
異な超伝導混合状態が予測されている。 
 
２．研究の目的 
 
 特異な超伝導混合状態を調べることを念
頭に置き、常伝導状態との統一的な理解のた
め、常伝導状態における 27Al の核スピン格子
緩和時間の磁場依存性および温度依存性を
詳細に測定し、低温における 27Al の緩和機構
の全貌を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 
 単結晶 NpPd5Al2試料を用いて、6-200K の
温度領域、0.7-11T の磁場下において、27Al 
NMR の核スピン格子緩和時間の温度および
磁場依存性を測定する。 
 
４．研究成果 
 

 
 図1にH//c方向において様々な磁場強度下
で測定した 27Al NMR の核スピン格子緩和時
間 1/27T1の温度依存性を示す。70K 以下の温
度領域では、1/27T1 は明らかな磁場依存性を
示し、3T 以下の磁場下で急激に増大する。
一方、3T 以上ではほぼ一定である。このよ
うな磁場依存性は H//a 方向でも見られる。 

 図 2 は様々な温度で測定した 1/27T1の共鳴
周波数（磁場 H//c）依存性を示す。各温度に
おいて周波数が減少するに従って 1/27T1は単
調に増大する。このような 1/27T1の周波数依
存性は、後に示すように 237Np-27Al 間の交差
緩和で理解できる。 

 交差緩和機構においては、27Al-237Np 間の
間接相互作用を介して、237Np の核スピンの
揺らぎが Al サイトの超微細磁場を揺動する。
ハミルトニアンは以下の式のように表され
る。 

 
 
このようなハミルトニアンで表される異種
核スピン間の相互作用では、27Al の核位置に
生じる超微細磁場の揺らぎのスペクトルの
形状は、ゼロ周波数を中心とするものと、
237Np のラーモア周波数を中心とするものの
二つからなることを示している。揺らぎの強
度は<αjk>および<βjk>に比例する。異種核ス
ピン間相互作用が摂動として扱える場合に
は、交差緩和による 27Al の緩和時間は以下の
ようにローレンツ関数型に近似できる。 
 

 
ここで ωは 27Al NMR の共鳴周波数であり、
237τ は 237Np 核スピンの配向自己相関時間で
ある。<Δω2>α,βは 27Al の二次能率である。α、
β 項は 237Np のラーモア周波数および周波数

図 2 c 軸磁場方向において、様々な磁場強度した

で測定した 1/27T1を示す。 

図 1 様々な温度下において測定した 1/27T1 の

周波数依存性を示す。実線はローレンツ曲線に

よるフィッティング。 
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0 を中心とする超微細磁場の揺らぎのスペク
トルを形成する。27Al の共鳴周波数は α、β
項が作る揺らぎのスペクトルのピーク周波
数より ω-237ω、ωそれぞれ離れている。 
 NpPd5Al2 における 237Np メスバウアー効
果の測定から、Np サイトには電場勾配があ
ることがわかっている。四重極相互作用によ
り 237Np NMR スペクトルの分裂が生じてい
れば、スピン揺らぎスペクトルのα項にも分
裂が生じる。そのため、27Al NMR の 1/27T1

には複雑な周波数依存性が現れると考えら
れる。ところが、図２にはそのような構造は
見られず、単調な周波数依存性である。この
ことから、β 項が交差緩和の主要な項である
と考えられるため、α 項は省略する。β 項は
237ωには無関係であるので以下のように式は

簡略化できる。 
 
 
実際に観測される 27Al の 1/27T1は 5f 電子の
スピン揺らぎによる緩和と 237Np-27Al交差緩
和の和で表され、以下の式となる。 
 

 
1/27T15fは 5f 電子のスピン揺らぎによる 27Al
の緩和率を示し、周波数（磁場）依存性をほ
とんど示さない高磁場(11T)で測定したもの
を近似的に用いる。式(3)、(4)は図２の実線
で示すように実験データをよく再現してい
る。フィッティングより、<Δω2>βおよび 237τ
の温度依存性をもとめ、図 3、4 にそれぞれ
示す。 
 図 3 に示すように、<Δω2>βは常伝導状態に
おいて強い温度依存性を示す。このことは

27Al-237Np 間の異種核スピン間相互作用が古
典的双極子磁場によるものではなく伝導電
子を介した間接相互作用であることを示し
ている。古典的双極子による二次能率は
2.5×106 s-2程度であり、実験値より二桁程度
小さい。伝導電子を介した異種核スピン間の
間接相互作用を以下の式をもちいて見積も
る。 
 
 
ここで JindAl-Npは 27Al-237Np 間の間接相互作

用定数を示し、JindAl-Np〜27Ahf237Ahfχη(q)であ
る。χη(q)は交番磁化であり、η は a、c 軸方
向を示す。χη(q)=χc(0)と想定して、間接相互
作用による二次能率を見積もると、図 3中の
矢印で示すように 3.5×107 s-2となる。低温で
は実験値より一桁小さな値を示すが、これは
反強磁性的なスピン揺らぎ（χc(q)> χc(0)）が
低温で増強されているためであると考えら
れる。 
 
 

 図 4 に 1/237τ の温度依存性を示す。1/237τ
は 1/27T15f よりも七桁以上大きい。1/237τ が
Np の 5f スピンによる反強磁性的なスピン揺
らぎのみに影響されている場合、すなわち
237τ=237T1 である場合、以下の単純な式より
237T1を見積もることができる。 
 
 
ここで、f(Q)は超微細相互作用の形状因子で

(3) 

(4)

図 3 式(3)、(4)を用いて 1/27T1 より見積もった二

次能率<Δω2>β の温度依存性を示す。矢印は式(5)

を用いて見積もった間接相互作用によるに時能率

を示す。 

図 4 1/237τ（青）と 1/27T15f（赤）の温度依存性を

示す。 
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ある。|237f(Q)|/|27f(Q)|=1 ならば 1/237T1は
3.6×106 s-1と見積もられ、実験値よりも一桁
小さい。このことは 237τ には 237T1 以外の緩
和機構が寄与していることを示唆している。
図４に示す 1/27T15fの温度依存性は T0.38に従
っているのに対して、237τ は温度にほぼ依存
しないことも付加的な緩和機構が寄与して
いることを示唆している。27Al-237Np 間には
強い間接相互作用が存在していることから、
237Np-237Np 間にも強い間接相互作用が存在
していると考えられる。また、NpPd5Al2 に
おいては Np-Np イオン間の距離は Np-Al イ
オン間の距離に比べて短いこともこのこと
を支持している。同種核スピン間の間接相互
作用は 

 
と表される。z’は 4 であり、JindNp-Np は
(237Ahf)2χa(q)で近似する。この式から、
<Δω2>indNp-Np は 2.4×1014 s-2 程度と見積もら
れ、1/237T2〜(<Δω2>indNp-Np/2)0.5=1.1×107 s-1

である。この値は 1/237T1より大きく、間接相
互作用によるT2過程が1/237τに大きく寄与し
ていることを示している。 
 
 NpPd5Al2 において 1/27T1 の磁場依存性を
測定し、6-70K において強い磁場依存性を示
す こ と が わ か っ た 。 こ の 振 る 舞 い は
27Al-237Np 間の交差緩和で理解できる。1/237τ
は 6×107 s-1程度であり、ほとんど温度依存性
を示さないことがわかった。この 1/237τ の値
は NMR の時間分解能より短いため、常伝導
状態にいては 237Np NMR の直接観測は困難
であると考えられる。超伝導状態においては
異方的超伝導ギャップにより 1/27T1 は T3 に
比例して減少することから 237Np NMR の緩
和時間 1/237τは 5×105 s-1程度と見積もること
ができる。 
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