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論  文  内  容  の  要  旨

論文題目 「トンネル現象を用いた重い電子系の多重超伝導相の研究」

ウラン化合物の UPt3と UBe13は重い電子系超伝導体として知られ、その超伝導状態

は BCS理論で説明できる従来型の超伝導ではなく、スピン三重項超伝導体であると考

えられている。このような超伝導状態は内部自由度をもつため、外部パラメータにより

多重の超伝導相が表れる可能性がある。本研究では、トンネル現象であるジョセフソン

効果と点接合分光を用いて、この多重超伝導相について調べた。 

UPt3は温度と磁場に対して異なる 3つの超伝導状態 (A, B, C相)を持ち、超伝導の秩

序変数の候補として Eଶ௨モデルと Eଵ௨モデルが提案されている。その超伝導ギャップ構造

は、いずれも B相でフェルミ面の両極に point nodeをもつが、 Eଶ௨では赤道面内に line 

Eଵ௨ではもたない。この違いを検証するため点接合分光の測定を

ܾܿܽ

nodeをもつのに対し、 

行ったところ、単結晶の ,  ,  軸方向で零バイアス近傍にギャップを示唆する上に凸

Eଵ௨モデルを用いて実験結果がよくの微分抵抗のピークが観測された。理論計算でも、 

説明できることが明らかになっている。 

B相が消失し、それ以上ではA以上で~0.4	GPaୡܲでは臨界圧力 UPt3また、圧力下の 

ୡܲ相のみが現れるという報告と、 

ୡܲだ確定していない。また 

の前後で変化が期待される。そこで静水圧下においてマイスナー効果及ୡܲの場合でも、 

以上でもジョセフソン効果ୡܲ軸方向のジョセフソン効果の測定を行ったところ、

ܲ相でのジョセフソン効果は禁止されるので、 Cモデルでは ଵ௨Eが観測された。一方、 ୡ

ୡܲ相が現れている可能性が高い。また、 B上でも 

以上で C相が出現するという報告がなされており、ま 

以上では反強磁性モーメントが消失することから、 B相のみ 

ܿび、 

以 

以上での、①ピンニングの量の減少、

②磁場侵入長の減少、③ジョセフソン効果の抑制が明らかになったが、まだこれらの変

化を統一的には説明できていない。

一方、 U1-xThxBe13(0.02<x<0.04)は多重超伝導を示すが、その前駆現象として、 Th

を含まない UBe13でも超伝導相内に何らかの anomalyがあることが報告されている。

そこで本研究では、ジョセフソン効果と点接合分光を用いて、この anomalyの検出及

以下でK~0.7 ୐ܶびその起源の解明を行った。ジョセフソン効果では、 anomalyが表れる 

ジョセフソン臨界電流が急激に増大したので、この anomalyは超伝導に由来するもの

であると考えられる。点接合分光では、零バイアスにおける微分抵抗がバルクの超伝導

転移温度で一度減少し、より低温で再び減少する二段転移のような振舞いが見られ、や

はり超伝導相内の anomalyは磁気秩序ではなく超伝導に由来するものであることを示

唆している。
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第 1章  序論[1] 

1.1 重い電子系超伝導体 

1.1.1 重い電子系

固体中の電子は、一般的に結晶全体を自由に動き回る「遍歴状態」と原子周囲に束縛

された「局在状態」の二種類に分類される。 Ceや U化合物に代表される、ランタノイ

電子を持ち、電子間に強いクーロン反発力݂ド及びアクチノイド化合物は局在性の強い 

が働いているため強相関電子系と呼ばれている。高温では局在磁気モーメントとして振

電子は有効質量が真空中の数十から数百倍程݂の低温において Kから数十 K数舞うが、

度重くなり、遍歴電子的に振舞うことが観測されおり、これを「重い電子」と呼ぶ。こ

電子が電気伝導݂混成）が生じることにより、 -݂ܿ電子と伝導電子との間に混成（ ݂れは 

に関与するようになるためであると考えられている。例えば、 U原子の場合、電子配置

は U : 6ݏ݌17݀36݂65ݏ݂ 2であり、 5

関数が伝導電子 6d17s2と混成する。

unconventional混成により、磁気秩序、重い電子状態、 -݂ܿ化合物では、この UやCe

な超伝導状態などの様々な物性が観測されている。これらの現象は RKKY(M. A. 

Ruderman, C. Kittel, T. Kasuya, K. Yosida)相互作用と近藤効果の拮抗で生じるもの

と考えられており、近藤効果が RKKY相互作用に打ち勝てば、周期的に配列した近藤

電子を反映した幅の狭いバンドを形成し、重い電子݂状態がフェルミエネルギー付近に 

電子は近藤効果を通して大きな有効質量をもった遍歴電子݂系となる。つまり局在した 

となる。 

26 電子は Fig.1-1 のように局在性が良く 5電子の波動

Fig.1-1 U原子の動径方向波動関数への

相対論的効果点線は非相対論的、実線は相対論的

݂
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Fig.1-2 CexLa1-xCu6の(a)比熱と(b)磁化率の温度依存性 [2, 3] 

Fig.1-2に典型的な重い電子系物質 CexLa1-xCu6の比熱と磁化率の温度依存性を示す 

の低温領域でフェルミ液体的振舞いを示している。注目すべき点は低温1Kܶ<。[2, 3] 

でのその大きさで、通常の電子間の相互作用が小さい金属では、前述のとおり、典型的

な値として電子比熱係数は ߛ௘~1 mJ mol ⁄ ∙ Kଶ、磁化率は χ~10ସି emu mole⁄ の値をもつが 

Fig.1-2が示すようにこの系ではそれらの約 1000倍も大きな値を持っている [2]。電子数

密度は通常金属とほぼ同程度であるため、この結果は電子の有効質量が約 1000倍にも

増加している重い電子状態が実現していることを意味する。 

1.1.2 重い電子系超伝導体

重い電子系化合物において、 BCS理論では説明できない unconventionalな超伝導状

態が発現することが知られている。ランタノイド系で Ceを含む化合物では CeCu2Si2, 

CeTIn5 (T=Co, Ir, Rh), CePt3Si、アクチノイド系で Uを含む化合物では UPt3, URu2Si2, 

UPd2Al3などがその例である。これらの超伝導状態では、重い準粒子がクーパー対を形

成している。このクーパー対の形成には何らかの引力を必要とするが、重い電子系では

電子間に強い斥力が生じているにも関わらず対を形成していることになる。このため、

引力作用が通常の超伝導体とは異なり、スピンの揺らぎを媒介にした電子間の引力によ

波一重項電子対の場合、クーパー対を形成する反平ݏるものと考えられている。通常の 

行スピンの電子が同一の場所に存在する確率が有限になることがあるが、強い電子間斥

波一重項状態とは異なる超伝導状態つݏ力と相反するため，重い電子系超伝導体では、 

波や三重項状態が実現している可能性が高いと考えられている。݀まり、一重項 

これらの異常な超伝導体に加え近年、空間反転対称性のない超伝導体や、磁性と超伝

導が共存する超伝導体が発見されている。まず、空間反転対称性のない系ではスピン一

重項とスピン三重項の共存が可能である。実際の物質としては CePt3Si[4], Ir2Ga9[5], 

LaNiC2[6]など多く存在するが、共存状態が実験的に示された例は未だない。空間反転

対称性と超伝導との関係について少し述べる [7]。クーパー対の描像を簡略化して記述
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݇すると、波数 -݇と ↑݇の電子が結合しているとみなすことができる。スピンまで含めて 

↓−݇↓と݇↑や−݇↑と݇↑の電子でできているのがスピン一重項対、 −݇↓と݇↓や−݇と 

の電子でできているのが三重項対と考えることができる。ここで、座標 ࢘と運動量࢖を

用いて、角運動量 ࡸ=࢘ ࢘−→࢘ と記述され、空間反転は࢖× 、時間反転は ࢖−→࢖と表せる

݇したがって、 る。となることがわか−ࡸ→ࡸことに注意すると空間反転、時間反転で 

電子間で2↑となって互いに入れ替わる ݇↓と−݇↓の一重項対は時間反転操作で −݇と 

↑の三重項対は時間反転操作に加えて空間反転操 −݇↑と݇対が組まれているのに対し、 

݇↑と−݇作を行うことで 

↑ 

↑と互いに入れ替わることになる。このため一重項の超伝導は

時間反転対称性を破る磁性不純物などに対して敏感である一方、三重項の超伝導は空間

反転対称性の破れに対し敏感で、そのような構造をもつ物質では実現しにくいことが予

想されていた。これに対し、昀近の理論ではある種の秩序変数であればスピン三重項状

態も実現しうることが導出されている [8]。

さらに通常の超伝導体ではスピン一重項、あるいはスピン三重項のどちらかの秩序変

数しか存在できないが、空間反転対称性のない系では両者の共存が可能である。クーパ

ー対の波動関数はパウリの原理により二電子の入れ替えにより符号を変えなければな

が粒子の入れ替えに対して符号を変えない Φらないので、軌道部分 波、  波のようなݏ݀

となり、軌 singlet ܨの場合には、スピン部分は入れ替えで符号が変わるスピン一重項 evenΦ

となる。このようtriplet ܨのときはスピン三重項oddΦ波のように符号を変える݌道部分が 

と書き、空 ୲୰୧୮୪ୣ୲ܨ୭ୢୢ+Φୱ୧୬୥୪ୣ୲ܨ୴ୣୣ୬Φ=ΦをΦな二つの状態が共存した場合の波動関数

P となり、元の状態とは異 ୲୰୧୮୪ୣ୲ܨ୭ୢୢ−Φୱ୧୬୥୪ୣ୲ܨ୴ୣୣ୬PΦ = Φを加えたとすると間反転操作 

なることになるので、空間反転対称性のある物質では、異なるパリティの超伝導状態の

共存は許されない。一方、空間反転対称性のない物質ではこのような要請がないので、

共存が可能であることになる。

磁性と超伝導の共存について、これまで互いに相反する現象であるためこのような超

伝導体の実現は難しいと考えられてきた。しかしながら、 UGe2において高圧下におい

て強磁性でありながら超伝導が発現することがわかった [9]。そのほかに UCoGe[10]や 

URhGe[11]が強磁性と超伝導体の共存として、 CeRhIn5[12]などが反強磁性と超伝導の

共存として知られている。である。特に UGe2[7]や UCoGe[10], URhGe[11]では強磁性

との共存からその超伝導状態はスピン三重項超伝導体であると考えられており非常に

興味深いテーマの一つである。 

1.1.3 超伝導状態における秩序変数[7] 

に 

物質の超伝導状態を記述するものとして、秩序変数と呼ばれるものがある。 Fig.1-3

つの電子2波超伝導のクーパー対の秩序変数のイメージを示す。一般に ݀波、݌波、ݏ

を入れ替えたときクーパー対の波動関数は符号を変える必要があるため、スピン一重項

のクーパー対は偶パリティで、スピン三重項のクーパー対は奇パリティである。 波スݏ
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 Fig.1-3ݏ波、݌波、 波݀超伝導のクーパー対の秩序変数

ピン一重項の BCS超伝導体では秩序変数は方向に依らないスカラー量で、超伝導電子

数やエネルギーギャップの大きさなどのスカラー量と直接的に結びついている。また、

波の場合も秩序変数に波数依存性があるため方向によりエネルギー݀スピン一重項の 

波݀クーパー対の空間波動関数にはノード面が 2つ存ギャップも変化することとなる。 

在してそこで符号を変える。

一方、スピン三重項超伝導体では、スピンが消えていないため、秩序変数はスピン方

ベクトルと呼ࢊ向の情報も含んだベクトル量となる。通常用いられる秩序変数の表現は 

,݀݀ ݀,௬݌

関数に符号を変えるノード面が 1つ存在している。 

ばれるもので ࢊ=൫௫(࢑)  (࢑) ௭(࢑)  ൯と表される。 波クーパー対では空間部分の波動

1.1.4

して、 

ℏ

௜ 

ℏ

௜

ݐ

(
ℏ

௜ 

時間反転対称性の破れ[7] 

φ、波動関数を ܪ時間に依存したシュレディンガー方程式は、ハミルトニアンを 

( )

− →ݐ)

) 
డ(

డ

௧ି) 
φ

డ௧

డ 
φ( ) (1.2) 

φܪݐ

と(ݐ)

డ௧

డ 
φ(ݐ)

を行うと 

=  (1.1)  

と書かれる。これに時間反転操作 

 ݐ−)φܪ

)

 −= (ݐ−

はエルミート演算子であるから ܪとなる。一方、元の方程式の複素共役をとると、 

∗ ݐ− =  

∗ܪ ∗φ(ݐ)

時間反転した状態の波動関数は元の波動関数の複素共役を取ったものであ

φ=ܪ  −=  (ݐ)∗
ℏ

௜డ௧

డ 
φ∗(ݐ)  (1.3)  

となるので、

り、波動関数が複素数の場合は時間反転対称性が破れた状態となる。時間反転対称性の

破れた状態として代表的なものは、磁気秩序に生じた磁性体で、磁場が発生していると

時間反転対称性が破れることは、例えばコイルに流れる電流の向きを逆転する（時間を

反転させる）と磁場の向きも逆転して元とは異なる状態となることからもわかる。時間

反転対称性が破れた物質として、 Sr2RuO4[13], PrOs4Sb12[14], URu2Si2[15], 

LaNiC2[16]などが予想されている。 
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1.1.5 多重超伝導相 

unconventionalな超伝導体の中には多重の超伝導相を持つものがある。通常、超伝

導転移するとそれ以下の温度では相転移は観測されない。そのため超伝導転移温度以下

で何らかの異常が検出された場合、 unconventionalな超伝導状態が生じている可能性

波の場合、スピン角運動量と軌道角運動量はそれぞれ ݌がある。例えばスピン三重項 

つの内部自由度をもつことになり、この中で一番安定な状態をと9なので 11ܵ, =ܮ=

るが、外部パラーメータにより異なる状態が発現する可能性がある。現在多重超伝導相

を持つ物質として認められているのは UPt3のみであるが [17]、UBe13についてもその

可能性が指摘されている [18, 19]。本研究ではこの 2つの物質について研究を行った。

以下にこれらの物性を示す。 

1.1.6	 UPt3の物性 

Fig.1-4に UPt3の結晶構造と面指数を示す。 UPt3は D6hの点群に属する、六方晶系

面内で異方-ܾܽ軸方向と ܿ(Fig.1-5)の結晶構造をとる。電気抵抗率の温度依存性をみると 

的であることがわかる。温度低下に伴い、電気抵抗は減少し 20 K以下でコヒーレント

的な振舞い ( 

この物質はγ = 420 mJ/ という非常に大きな電子比熱係数をもつ典型的な重い

電子系超伝導体の一つであり、その大きな特徴は磁場中で異なる超伝導状態が実現して

いることである [17]。具体的には高温低磁場で A相、低温低磁場で B相、低温高磁場

で C相という異なる 3つの超伝導状態が実現している (Fig.1-5(b))。これは比熱 [21]や 

NMR[22]、熱伝導 [23]、ジョセフソン効果 [24]など様々な実験によりその存在が報告さ

れている。このような多重超伝導相は、例えば A相と C相の波動関数をそれぞれ Ψ୅と

Ψେと仮定した場合、B相における波動関数は A相と C相の波動関数が縮退した

Ψ୆ =Ψ୅+Ψେのような形であるとすると説明できる。この縮退が何らかの原因により、

解かれることにより高温側では縮退していた Ψ୅の成分だけが現れ、高磁場側ではもう

一方のΨେの成分のみが表れることになる。このような縮退を解く原因、つまり何らか

の対称性を破るような原因は ”Symmetry-Breaking Field (SBF)”と呼ばれており、その

候補として結晶の対称性の低下 [25]または反強磁性モーメントの存在 [26]が挙げられて

いる。前者は精密な結晶構造解析を行った結果、 UPt3の結晶構造は六方晶系の D6hで

なく、そこから少し歪んだ三方晶系の D3dであることが報告されたことによっている 

[25]。その歪は約 1%ない程度である。一方後者は、中性子散乱実験により約 5 K以下

で反強磁性 (AF)モーメントが観測されていることによっており、現在こちらが有力な候

補として考えられている。実際、圧力下において AFモーメントは約 0.4 GPaで消失し、

それに伴い UPt3で観測されていた超伝導の二段転移が観測されなくなっている 

(Fig.1-7) [26]。但し、この磁気モーメントの大きさは ߤ 0.02 = ߤ୆という非常に小さな値

ܶ ∝ ߩ	

な状態になることで大幅な電気抵抗率の減少が観測される。より低温ではフェルミ液体

ଶ)が観測され、約 0.55 Kで超伝導転移して零抵抗を示す [20]。また、

Kଶ ∙mol
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Fig.1-4 UPt3の結晶構造と面指数 

Fig.1-5 UPt3の電気抵抗率の温度依存性 [20] 

0.4 

Fig.1-6  UPt3の(a)比熱の温度依存性 [20]と(b)磁場中相図 

比熱の二段転移により多重超伝導相が予想できる。 

(a) 
(b) 

C(
J/
K
・
m
ol
) 0.3 

0.2 

0.1 
0.2

であり、 ܽ- ܾ面内方向を向いているが NMRなどの測定では観測されていない。これは

反強磁性転移が静的な長距離秩序でなく、時間的に揺らいでいる短距離秩序であるため

であると解釈されている。また、 Joyntはこの AFモーメントが消失する臨界圧力にお

いて B相が相内で変化することを予想している [27]。

)(

 はUPt3また 波あるいは 波のスピン三重項超伝導体と考えられている。その可能性݌݂

0େଶܪは次の二つの結果から示唆される。まず、上部臨界磁場 

(

次にFig.1-8に示した 195Pt-Knight shiftの結果を見ると、

=1.84 ) 

~2.5 Tと非常に大きい値 

を大きT~1	ୡܶ୔ܪ超伝導体の場合に予想されるパウリ極限 BCSをもっており、 

く超えていることである [28]。

各超伝導相における Knight shiftの結果は次のようになる [29, 30, 31]。 
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B 

(d) 

Fig.1-7 UPt3の(a)中性子散乱 (b)ネール温度 [26] 

(c)超伝導転移温度の圧力依存性 

(d)Joyntによって予想されている圧力相図 [27] 

Fig.1-8 195Pt-Knight shiftの温度依存性 [29, 30] 

が減少するのは : Knight shift相A∥ܪ

相B: ∥ܪの時とܾ∥ܪܿ

ܾ

低磁場領域のみ Knight shiftが減少 

のみ 

C相 : どの方向の磁場でも Knight shiftは減少しない

これらの結果によりスピン三重項超伝導体であることが示唆されている。 Knight shift

はスピン帯磁率を反映しており、超伝導になっても減少しないのは、スピン三重項超伝

が非常に小さいことからスピୱܭまた減少した 導体が実現するためであると考えられる。 

ン軌道相互作用が小さく ࢊベクトルが完全に結晶に固定されていないと考えられている。 
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Table.1-1 結晶の対称性から示される秩序変数の候補 : D6hの場合  文献[33]から引用 

(a)	 (b) (c) 

Fig.1-9 UPt3の秩序変数の候補 (a)E2uモデル[31] (b)E1uモデル[32, 36] (c)ࢊベクトルの概念図 

1.1.6.1	 UPt3超伝導状態の秩序変数の候補

現在、UPt3の秩序変数 (ࢊベクトル)の候補として二つのモデルが提案されている 

= 

(Fig.1-9)。一つ目は E2uという候補で UPt3発

̂

見当初から考えられてきた候補である。 B

。このモデルでは、[32]と書き表せられる ௖݇ܿ
ଶ)௕݇+݅ ௔݇()ࢊ)࢑相における秩序変数は 

ܾܽ−軸方向に固定されているため、三重項スピンは常に ܿベクトルは ࢊ常に 

ていることとなる。ここで ࢊベクトルは三重項スピンの量子化軸に直交するベクトルで 

面内を向い
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超伝導ギャップは のようなものである。Fig.1-9(c)そのイメージは 

ܾܽ−、node

ܿあり、 軸方向に point 

݅をもつ。またこのモデルでは秩序変数に虚数 line node面内に 

B相で時間反転対称性が破れた状態となっている。このモデルが支持されている経緯を

以下に示す。超伝導の秩序変数は群論的分類により秩序変数の絞り込みを行う。これは

とりうる秩序変数を対称性によって分類し、 GL(Gintzburg-Landau)理論の自由エネル

ギーを昀小にするような秩序変数を割り出す手法である。 Table.1-1に結晶の対称性か

超伝導状態 BCS。通常の [33]の点群の場合を示す ଺୦ܦら導き出される秩序変数の候補で

Γାଵ

があるため 

は、Table1-1のうち 

݇のうちの 

の 1に対応する。しかしながら異方的超伝導の場合、 Table.1-1

に依存したいずれかが選ばれることになり、格子の対称性を満足する対称性

൯

෠ܾ

෠ܾ

ଶ

̂

௖݇

݇

෠ܾ

ଶ
௕

ଶ

ଶ
௕

ଶ
௔

(

݇

݇

݇

が物性に表れる。 Table.1-2に特に UPt3の場合に予想される秩序変数の候補を示す [30, 

32]。今、 UPt3の超伝導状態はスピン三重項であるため Table.1-2のうち evenパリテ

ィは候補から外れる。超伝導ギャップ構造を考えると磁場侵入長の測定から 

ଵ

ଶ

ହ

଺

ଵ

ହ

Γ

Γ

Γ

Γ

Γ

Γ

(Fig.1-10)[34]、 

Table. 1-2 UPt3の超伝導状態における秩序変数の候補 [28, 32]  

既約表現 秩序変数 

൯ +݅ ൫ܽො௖݇A1u (ି)

+݅ ൯൫ܽො+݇ଶ௔൫݇௖)ି(A2u 

൯ +݅ ൫ܽො݇)݇+݅ ௔()ି(E1u ௕ ௖

௖݇ܿ
ଶ݇+݅ ௔݇)ି(E2u

+݇ା)

+݅ ௔݇(
ା) ௖ 

パリティ

odd 

௕

A1g (

) 
even 

)

−2

௕݇E1g (

Fig.1-10 UPt3の磁場侵入長の温度依存性 [34] 



 
 

 

 

 Fig.1-11 UPt3の上部臨界磁場の各軸における温度依存性 [35] 

極に point node、赤道面に line nodeをもっていることから、 oddパリティのうち A2u, 

のそれ 3UPtはFig.1-11を考える。 ୡଶܪが候補として残る。昀後に上部臨界磁場 2u, E1uE

に変化は見られないが、 ୡଶܪ面内では ܾܽ−。[35]の温度依存性である ୡଶܪぞれの軸における 

ܽがୡଶܪ

ベクトルが 

軸方向のܿ

 。れていることがわかるࢊ

∥ܪとܽ∥ܪܿ

ܽ−軸方向に固定されていると仮定すれば、 

値をとり得るが、 ୡଶܪ内に三重項スピンが存在するため大きな 

を比較すると 

ܿ

軸方向に磁場を印加したときと比べ抑制さ

面ܾ

軸ܿ方向に磁場を印加した

場合、

ܿベクトルが ࢊべて小さな値となる。つまり、 

三重項スピンに対して直交方向に磁場を印加していることになり面内のときと比

軸方向に固定されていることで解釈でき、 

Table.1-2でこれに対応するのは E2uのみとなる。以上の事から E2uモデルが支持され

ている。さらに UPt3では前述のとおり縮退を解くような何らかの原因により、自発的

に対称性が落ちる。その結果、格子の対称性である六回対称よりも低い対称性が表れる

ことになる。これはクーパー対のスピン軌道相互作用が十分に強いという仮定で考えら

ܿベクトルは ࢊからNMR Knight Shiftれているが、 軸方向に固定されておらず、磁場で

回転していることとは矛盾している [29, 30]。

)

面内に line nodeをもたない。またこのモデルでは超伝導状態で

ଶ
௖

෠ܾ(

ܾ

もう一つのモデルは E1uという候補で、熱伝導率測定から導かれた結果である。 B相

ܿ5݇ܿ+݇݇=൫ࢊ࢑における秩序変数は 

ܽ−が存在する一方、 

௔ ௕ ൯̂( −1 )であり[36, 37]、 軸方向に point node 

も時間反転対称性が破れていない状態となっている。熱伝導率や比熱は対形成をしてい

ない準粒子の状態密度を低温で検出することが可能な量で、一般に温度や磁場が上昇す

ると一部の電子対が破壊され準粒子状態密度は増加する。この準粒子状態密度の温度・

磁場・磁場方位に対する変化は対破壊効果や超伝導ギャップ異方性と密接に関係するた

め、比熱や熱伝導率測定からそれらに関する重要な情報を得ることが出来る。 Fig.1-12

は角度分解熱伝導率測定 [36]の結果で、 B相では面内で全く回転対称性が観測されない

のに対し、 C相では面内で 2回対称の振動パターンが観測されている。この超伝導ギャ 
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50mK 

Fig.1-12 熱伝導率の角度依存性 [36] 
Fig.1-13 比熱の角度依存性 [38] 

Fig.1-14 UPt3の muonスピン緩和率の温度依存性 [39, 40] 

ップは回帰線上の水平 line nodeに加え、 B相では極に point node、C相及び A相では

垂直 line nodeが存在すると結論でき、 E1uを支持している。一方、 Fig.1-13は角度分

。ܿ[38]解比熱測定の結果である 軸中心の回転磁場中で行った比熱測定の結果、 2回対称

の振動が検出された熱伝導率測定の結果とは異なり、ギャップの異方性を反映した変化

は観測されていない。

この両者の秩序変数は未だに議論がなされている。例えば自発磁化を観測することが

出来る muon Spin Resonance(μSR)では、当初 Lukeらの測定では超伝導の A相から B

相への転移時に自発磁化を観測していて E2uを支持していたが [39]、その後 Higemoto

らによる測定では自発磁化を観測されていない (Fig.1-14) [40]。一方 Kerr効果の測定

では自発磁化を観測しており (Fig.1-15) [41]、Strandらによって行われたジョセフソン 
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 Fig.1-15 UPt3の Kerr偏極の温度依存性 [41] 

効果の測定でも自発磁化による時間反転対称性の破れを示している [42, 43]。しかし

我々のジョセフソン効果ではそれを否定している [44]。ジョセフソン効果の先行研究に

ついては 3.1に後述する。 

1.1.6.2	 UPt3超伝導状態の圧力効果 

UPt3は磁場だけでなく圧力に対しても、異なる超伝導状態を持つことが報告されて

Fig.1-16は静水圧下での各圧力における比熱の温度依存性と比熱から見積もった

が観測されるが、圧力印加ୡܶつの2。常圧では [45]超伝導転移温度の圧力依存性である 

ୡܶつの2に伴い 

ୡܶ

いる。 

の転移幅は狭くなり約 0.4 GPa程度で一致する。それよりも高圧側では 

ୡܶの分裂は生じることなく線形的に減少し、 

݌	ܿ∥

以下は全て B相であると報告されている。

一方、 Fig.1-17は一軸応力下 ( )における超音波吸収の測定から見積もられた超伝

導転移温度の圧力依存性である [46]。低圧側では静水圧下と同様に転移温度幅は狭くな

ୡܶ程度で一致する。それよりも高圧側では再び 0.26 GPaり約 の分裂が生じ、零磁場下

でも C相が出現するという報告がなされている。

ܿ一軸応力における比熱測定では 軸方向に印加したとき、転移幅は応力印加に対して

軸方向に印加したとき、転移幅は変化せずに ܽ相は消失する一方、 A減少し臨界圧力で 

A相は消失しない (Fig.1-18) [47]。この A相が消失するのは静水圧と一軸応力で共通で

相が消失するので、相転移につA軸方向に力を印加したときのみ ܿあるが、一軸圧では 

軸方向の力はあまり寄与しܽ軸方向の力が大きく効いており ܿいては静水圧下では主に 

軸方向の力が主に効いているのであれば静水ܿていないことがわかる。しかしながら、 

圧下でも C相の転移が観測されても良いはずであるが、実際に観測されていない。こ

の原因として Joyntは BC boundaryの傾きが非常に小さいため、比熱ではその相転移

をとらえられていないと可能性があると考えている [27]。また、前述したとおり圧力下

では 0.4GPaで AFモーメントが消失する [26]。Joyntはその前後の相をそれぞ

れ”elliptical”と”circular”と呼んでおり、 AFモーメントの消失を境に 2成分の波動関数 
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A 

B 

Fig.1-16 静水圧下における比熱の温度依存性 [45] 

 における超音波吸収測定 [46]( 一軸圧下Fig.1-17)∥݌ܿ

A 

B 
B 
A 

Fig.1-18 一軸圧下における UPt3の圧力相図[47] 

を持つ B相の状態が変化することを予想している。このように、圧力下でも一軸圧

力と静水圧力で異なる振舞いを示しているが、圧力下での測定は上述した測定しか研究

例がなく、しかも UPt3の発見初期に行われているため、試料の質という点でも昀近の

試料と比べ劣っているため、これらの振舞いが圧力の違いによるものか、試料のよるも

のか決着がついていない。また、これまでの UPt3の圧力下の研究は、圧力による相転 
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移の検出を目的としており、高圧下で現れた相の詳細な物性の研究はほとんどされてい

ないのが現状である。 

1.1.7 UBe13の物性 

。この物質(Fig.1-19)の結晶構造を持つ )௖௠ଷഥܨ(
଺
௛ܱは立方晶 UBe13重い電子系超伝導体 

の電子比熱係数は UPt3よりもさらに大きく γ~1.1	 J⁄Kଶ ∙mol 

や UPt3とほぼ同時期に発見された第 1世代の重い電子系超伝導体であるが、他の 2物

をもつ。 UBe13はCeCu2Si2

質と異なり未だに秩序変数の候補すら定まっていない。 UBe13は常伝導状態、超伝導状

態ともに非常に特異な物性を示す。以下にそれぞれについて特徴的な物性を示す。 

1.1.7.1	 UBe13の常伝導状態における物性 

Fig.1-20に UBe13の典型的な電気抵抗率 ߩの温度依存性を示す [48]。特徴的なのは近

藤効果により温度減少に伴い ߩが増大していることである。 UBe13の近藤温度は 8 Kで

ある。 は約 2 Kまで増加し、 2 K以下で減少に転じる。但し、この電気抵抗率減少のߩ

 温度依存性はフェルミ液体で期待されるߩ∝ܶ

動を示していることがわかる。さらに低温で ߩ=

ଶから外れており、非フェルミ液体的挙

0となり、超伝導転移する。特徴的な

のは UPt3などとは異なりコヒーレントな状態になる前に超伝導転移することである。

もう一つの特徴として、 UBe13における ߩの大きさである。その他の U化合物では、 

は大きくても数十 μΩ ∙ cm程度であるが、この物質は 150-200 μΩ ∙ cmの大きな電気抵抗ߩ

率を示す。単純に考えれば、純良な試料でないことが原因で不純物散乱により電気抵抗

率が増大していることが予想されるが、磁場印加により ߩは急激に減少することから不

純物散乱でなく、本質的に近藤効果などが原因で UBe13の電気抵抗率が大きいことが知

られている (Fig.1-21)[49]。 

1.1.7.2  UBe13の超伝導状態における物性 

ଵܶ緩和率 NMR の温度依存性を Fig.1-22に示す[50]。超伝導転移時に BCS超伝導で

ܶ

λ

観測されるコヒーレンスピークが観測されていないことから、 unconventionalな超伝

∝ܶଵ1/ܶの温度依存性は 

であれば point nodeを示唆するが UBe13では ଷに比例していることから line 

の温度依存性を Fig.1-23に示

ଵ1/ܶまた導状態であることが示唆される。 

ଶ∝ܶ1/ܶଵ

nodeを示唆する結果となっている。一方、磁場侵入長 

ܶ

ଷであれば line node、 

λ ଶす[51]。 の温度変化が に比例していることから、 point nodeを示唆しており、互い

に相反する結果となっている。昀近、清水らにより角度分解磁場中比熱測定が行われた 

(Fig.1-24)[52]。各磁場での比熱の温度依存性から一見、 point nodeが存在するかのよ

うな振舞いを示していることがわかる。一般的に極低温における比熱の磁場依存性は、 

⁄ଵଶܪ低磁場でギャップノードを持つ場合 

いを示さず、超伝導ギャップの異方性を反映した磁場方位依存性も示していない結果が
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得られた。これらの振舞いから、 UBe13の超伝導状態は、多バンドフルギャップモデル

で説明できると報告している。

次に、Fig.1-25, 1-26に NMR Knight shift[53]及び、 muon Knight shift[54]の結果

を示す。 1.1.6で述べたが Knight Shiftはスピン帯磁率を反映しており、超伝導転移温

度以下でも Knight Shiftが減少しないことは、スピン三重項超伝導体を示唆している。

これを踏まえると、超伝導転移温度以下で NMRでは減少することからスピン一重項超

伝導体を示唆している一方、 μSRでは減少せずスピン三重項超伝導体であることを示

唆しており、スピン一重項であるか三重項であるかも未だはっきりしていない。超伝導

ୡ.84ܶ

 Tと Pauli limitを大きく超えており、スピン三重項超伝導体を示唆す

1 

転移温度から見積もられる BCS超伝導体の場合に期待される絶対零度における臨界磁 

の上部臨界磁場は 13UBe程度であるが、 T~1.5 ୔ܪは)

ୡଶܪ

=୔ܪ (Pauli limit: 場 

0 0ܶ= >1

ୡܶのドープ量と ThにFig.1-28を考える。 U1-xThxBe13をドープした ThにUBe13

図を示す。この系では 0.019 < 0.045 > ݔの場合にのみ UPt3と同じく多重の超伝導を示

( )

る結果もある。 (Fig.1-27) 

の相

すことが知られている [55]。Thを 100 %置換した ThBe13は非磁性の normal metalで

ある[56]。μSRの測定から、 UBe13では時間反転対称性に由来した内部磁場の発生は観

測されていないが、 0.019 < 0.045 > ݔの低温側の転移温度以下で内部磁場の発生が観測

0 まで伸ばしたとき、 

されており、時間反転対称性の破れが示唆されている [57]。但し、著者らは磁気秩序の

でK~0.7 ୐ܶݔ=可能性も言及している。この低温側の転移温度を 

୐ܶ熱膨張と比熱測定から異常が観測されており ”  anomaly”と呼ばれている。 Fig.1-29 

(c)に UBe13における磁場温度相図を示す [18, 19]。高温側の転移は非常に高磁場まで超

伝導が生き残るが、低温側の転移は高温側に比べて磁場に対して強くないことがわかる。

この anomalyは多重超伝導の前駆現象として理解されているが、この起源については

未だ理解されておらず、 short-rangeの磁気秩序状態の可能性が考えられている [18, 58]。

からのびる ୐ܶܤ
∗ anomalyにおいて minorギャップがつまた昀近の磁場中比熱測定から 

ぶれる、多バンドフルギャップモデルなどが候補として考えられている [52]。 

	ܿ

	ܾ	ܽ

Fig.1-20 UBe13の電気抵抗率の温度依存性 [48] 
Fig.1-19 UBe13の結晶構造

15



 
 

  

   

  

 

 

Fig.1-21 UBe13の磁気抵抗[49] 

Fig.1-24 UBe13の比熱の温度、磁場、角度依存性 [52] 

Fig.1-23 UBe13の磁場侵入長の温度依存性 [51] 

Fig.1-22 UBe13の ଵܶの温度依存性 [50] 
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Fig.1-25 UBe13のNMR Knight shift[53] Fig.1-26 UBe13の muon Knight shift[54] 

[55]の温度依存性 ୡଶܪの13Fig.1-27 UBe
Fig.1-28 U1-xThxBe13のܶ−ݔ相図[57]  

Fig.1-29 UBe13の(a)熱膨張の温度依存性 (b)比熱の磁場依存性と (c)ܪ−ܶ

(a) 

(b) 
(c) 

相図[18, 19]  
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1.2.1  

1.2 ジョセフソン効果[59] 
超伝導体間に絶縁体または常伝導体を挟んだとき、それらは、一方の金属から他方の

金属への伝導電子の流れに対する障壁として働く。しかし障壁が十分に薄い場合、片方

の超伝導体に超伝導電流が流れたとき、絶縁体または常伝導体を通して超伝導電流が他

方の超伝導にも流れる。この現象をジョセフソン効果という。 

と|2
ଵଶS|

直流ジョセフソン効果

内でのクーパー対の波動関数を Ψଵ、Sଶ内でのクーパー対の波動関数を Ψଶρ∗ଶ∗ଵ
 超伝導体  |Ψ | | は各超伝導体内のクーパー対の波動関数の密度 ۧΨۦ|ଵΨ|ۧΨۦ | | |

ଵ
|
S
ଶ1 Ψଵ 1 = ଵߩ 2 Ψଶ 2 Ψଶ であるから、 =   ଶとする。 ଶ=  =  (1.4)ߩ

と表される。この二つの超伝導体の間に弱い結合 (weak link)が存在したとき、二つの

基底状態|1 の間に遷移が起こりうる。 |1 , |2 ଶ Ψ導基底状態である。この結合は二つのクーパー対の波動関数 

ۧۧۧۧ はS が孤立している場合の超伝

とΨଶの有限の重なりにと ଵ
| = Ψଶ| 関係していて、この二つの状態からなるこの系は ۧ|1ଵ+ Ψۧ2ۧΨ

で表される。すなわち、粒子は振幅がそれぞれΨ   (1.5)

とΨଶଵ のいずれかの状態にいる。系の

時間変化は次のシュレディンガー方程式で表される。 +ܪܪܪ =( ଵ ଶ 

ଵ= ܧ |2と   (1.6)  )
ଶܪと1|ۧ1|ۦ 

結ぶ相互作用の強さを表すが、電 極の構造やトンネル障壁など特定の結合素子構造に

依存する。この式において、二つの基底状態への射影を考えると、振幅を用いて次式で

表される。 Ψ+ =ܭ భడ௧డஏ ݅ℏ ܧ ଵ ଶ
Ψ+ =ܭ మడ௧డஏ ݅ℏ ܧ ଶ ଵ

の化学ポテンଶ	S,ଵSでの基底状態エネルギーであり、 0ܭ =は二つの超伝導体の ଶܧとଵܧ =ߤ =ߤとܧ2 シャルを ଵߤとߤとしてܧ2 ଶ ଵ ଵ ଶ ଶ

ଶΨ+ ܭ
ଵΨ+ ܭ

ۧۧడ|ஏ ݅ℏ =  డ௧ ܪ
ଵܪはハミルトニアンであり、 ܪここで、 =  。に関連しているܪ் はトンネル・ハミルトニアンでありܪ் ܭ

は二つの状態間の結合の強さで、二つの超伝導体間を ܭの状態の間の相互作用である。

|Ψ ்+ ܪ
ଶ= ܧ ۧ ۧ |1は無摂動状態 2|ۧ2|ۦ

は二つሿ1|ۧ2ۦ| + |2 ሾ|1ۦۧ 

Ψଵ   (1.7)   

Ψଶ   (1.8)   

が接合に加えられてい ܸとなる。直流電位差 

となる。した ܸ݁= 2ଶ−  だけずれるので、 ܸ݁る場合、これらの化学ポテンシャルはܧଵܧ

がって、 

ଵభడஏ ݅ℏ Ψܸ= ݁ డ௧ (1.9)  

ଶΨܸ݁మ = −డ௧డஏ ݅ℏ (1.10)  
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と書き直すことが出来る。ここで二つの超伝導体のクーパー対の波動関数は、 

	݁݁ଵଶ
ଵ=ߩଵΨ Ψଶ =ߩଶ
⁄ ௜థ ⁄ଵଶ ௜థమభ  (1.11) 

となり、各方程式の実数と虚数の項を分けると 

ܭsin ߶ ଶଵඥߩ ߩ

 ߶ ଶ sinߩଵߩ
2

ℏ

2

ℏ
( 1. 12 )

1. 13

ଵߩ߲
=

ݐ߲
ଶߩ߲
 ݐ߲
=− 

ܭ
=

ଵ߶߲ۓ
ݐ߲ ℏ

ܭ
= 
ℏ 

൞

)

)

)

cos ߶ + 1. 14
ܸ݁

ℏ

(

(

(cos ߶ − 1. 15
ܸ݁

ℏ 

位相差である。したがって、クーパー対の電流密度は 

ඥܭ

ඨ

ඨ

ଵ

ଶ

ߩ

ߩ

ߩ

ߩ

 ۖ

۔

ە
ۖ
߶߲ 

 ݐ߲
ଶ ଵ

ଶ

భడఘ ܬ=

ଶ−߶ଵ߶=߶は߶ここで、 

డ௧ 
=−

డఘ

ܬ2ଵ=ܭߩ

= 
ଶ௄

ℏ	 
ඥߩଵߩଶ sin ߶ (1.16)

మ

డ௧

⁄ℏ

ଵܬܬ=

 、として とおくとߩ= ଶߩ= ଵߩ

sin ߶ (1.17) 

となり、 

ଵܬこれが直流ジョセフソン効果で、 

1.2.2 	交流ジョセフソン効果

また、(1.14)と(1.15)式より次式が得られる。 

డథ

డ௧	 
=
ଶ௘௏
 (1.18)

ℏ

これが成立するには V≠0でなければならない。したがって交流ジョセフソン効果を測

をジョセフソン臨界電流と呼ぶ。 

⁄)ℏ

+ 
ଶ௘௏
ݐ

ℏ 

(

߶

定するには一定の電圧を加えればよい。この方程式を解くと 

2ܸ݁଴߶=߶  (1.19)  + ݐ

(1.20) 

したがって、 

ଵܬ

2ܸ݁ ω = 2πυ =これが交流ジョセフソン効果である。これにより臨界電流は角周波数 

で振動する交流電流であることがわかる。

=ܬ sin  ቀ ቁ଴ 

⁄ℏ

この周波数は 1 μVあたり483.6MHzであり、

マイクロ波以上の周波数であるため測定には現れない。この現象を見るために、電圧を

加えた状態のジョセフソン接合にマイクロ波を照射すると高周波電流とマイクロ波が

波超伝導ݏが現れる。 )シャピロステップ (特性に階段状のステップ  ܸ-ܫ	同期効果を生じ、 

 体と非ݏ

߭

波超伝導体の接合の場合、そのステップは次式の電圧のところに表れる。但し、 

଴は印加した電磁波の周波数である。

19



 
 

        

			  

 

 

 

  

 

 

 

  

 

 
 

   

 
 

 

 

超伝導 障壁 超伝導

Fig.1-30 超伝導体 － 障壁 － 超伝導体のトンネル接合 

80 

(a) 

0.24K 

I || a 

20 

−20 

0  
−20 0 20  

40

V(
p
V)
 

10 kHz 
0.13 K 

I || a 

URu2Si2−Cu(Al)−Al 

(b) 

0  50  100  
I(μA) I(μA) 

20 

60 

V(
p
V)
 

0 

[60]シャピロステップ (b)特性と-ܸܫ

) (1.21)

(Fig.1-31) 。[60]特性とシャピロステップを示す  ܸ­

なシャピロステップが観 Conventional特性や、  ܸ­

Fig.1-31 URu2Si2-Cu(Al)-Alの(a)

=௡ܸ

	ܫ

ଶ௡௘

௛ 

	ܫ

଴߭ ± ݊=( 1, ±2, ⋯  

測定例として、 URu2Si2の 

Fig.1-31からヒステリシスのない 

測されていることから、典型的な SNS’素子の特性が得られており、ジョセフソン効果

が存在することがわかる。 

1.2.3 ジョセフソン効果の磁場依存性 

を考える。巨視的量子状態から見 ୶ୣ୲ܪ軸に沿って接合に印加された磁場ݕのFig.1-32

た電流密度は次式で表される。 

  ρ=ࡶ

 +ݔとݔ

௘

௠

dݔ

ቀℏ∇߶ − 
ଶ௘
ቁ࡭

௖ 
(1.22)  

これによって障壁中の二点 の間のゲージ不変な位相差が計算することが出来

るため、
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∇߶ଵ, = 
ଶ௘

ℏ௖ 
ቀ
ଶ௘

௠௖
మఘ 
  ቁ (1.23)࡭+ࡶ

が各超伝導体内部で成立する。࡭

ଶ 

は∇×ࡴ = ࡭

௦ 

によって磁場と関係づけられるベクトル 

ଶܥଵܥポテンシャルである。これから Fig.1-32の積分経路 

׬

׬

と に沿って積分することによ

り次式が得られる。 

ଵܥ超伝導体薄膜の厚さがロンドン侵入距離よりはるかに大きいと仮定して、積分経路 

ܬ

(

を侵入領域の外で、遮蔽電流密度 ܥଶ ୱ

(

(

) 

 +ݔ

(

−߶ଵ௔

(ݔ

) 

߶ଶ௔ݔ −߶ଶ௕ݔ+ ݀ ቀ࡭+
ଶ௘

௠௖
ቁమఘ ௦ࡶ
 = ࢒݀∙

ଶ௘

ℏ௖
(1.24) 

஼మ

) ߶ଵ௕ +࡭ቀ ݔ ݔ݀
ଶ௘

௠௖
ቁమఘ ௦ࡶ
 = ࢒݀∙

ଶ௘

ℏ௖
(1.25) 

஼భ

と 

が零の領域まで広げることが出来る。このように

 すれば、障壁の近くで起こりうるクーパー対密度ߩ

(ଶ௕−߶) 

入領域で ଵ ଶܥܥܬ ୱ

݀∙+࢒׬݀∙

の減少をも避けることが出来る。侵

と の部分を に垂直に選ぶことが出来ると仮定すると、第二項は無視でき

( 

るため次のようにかける。 

ሾ=)ݔ(−߶)݀  ሿ(ݔ)ଶ௔߶− (ݔ)ሿ − ሾ߶ଵ௔( ݔ݀

(1.26) 

ଵ௕߶ +ݔ ݔ݀ +ݔ ݔ +ݔ ߶

ቂ  =ቃ࢒  ࡭
ଶ௘

ℏ௖ 

(

భ஼
׬

஼
࡭

మ

さらに障壁の厚さを無視すれば次式が得られる。 

ݔ)߶− (ݔ +ݔ)߶(

ௗథ 
௬ܪ

ଶ௘

ℏ௖
=

ௗ௫ 

 ଶ(ݐ+ ߣ+ଵߣ)

)

は二つの超伝導体におけるロンドンの侵入の深さであり、 

݀ ݀∙࡭  ܪ௬  ࢒
ଶ௘

ℏ௖
 = ݔ݀ (1.27) =

ଶ௘

ℏ௖ 
∮

  (1.28) ݐ+ ଶߣ+ ଵߣ )

ここでߣଵとߣଶ は誘電体障壁 ݐ

の厚さである。これを積分すると 

଴ݔ+߶ ௬݀ܪ 
ଶ௘

ℏ௖
 ଵ(ݐ+ଶߣ+ߣ)= =߶

したがって、ジョセフソン臨界電流は次式で表される。 

݀ (1.29)  

ଵܬ

この式は超伝導電流が磁場によって、空間的に変調をうけることを示している。特に零

磁場時において、接合部に均一な電流密度をもつ接合では、昀大超伝導電流の磁場に対

=ܬ sin  ቀ ݔ+߶ ௬݀ܪ 
ଶ௘

ℏ௖ 
ቁ଴ (1.30)  

する依存性がフラウンホーファー型の回折パターンが得られることが知られている 

ジョセフソン臨界電流の磁場依存性は、。(Fig.1-33)ܮ

超伝導電流が昀大値を取る条件を課すると、接合を貫く磁束 Φを用いて次式で表される。

上式を長さ の接合に沿って積分し、
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)௖ܫ ተ
ተ
sin ቁ

൙ 

(

 ଶߣ ଵߣ

Cଵ Cଶ
୶୲ܪୣ

x 

z 

ݐ
 ݀

 ܮ

1ܽ 2ܽ 

2ܾ 1ܾ 

Fig.1-32 磁場依存性導出の積分路 

I 
(Φ
)
/I
(
0)
 

c 
c 

1 

0.5 

0
−5 0 5 

Φ/Φ0 

Fig.1-33 理想的なフランホーファー回折パターン

  (1.31)をグラフにしたもの 

ቀ
గ஍

஍బ ተ
ተܪ)

=2

=  (1.31) గ஍

஍బ 

Φ ܪ=ܮ݀ 、ここでܪ୶ୣ୲ ܪ≡ Φ 07 × 10଻ିOe ∙ cmଶ)  : 磁束量子である。 ଴, ,  . 

1.2.4 SNS’素子のジョセフソン効果[61, 62]

本研究では絶縁体 Iを用いた SIS’接合の代わりに、常伝導金属 Nの SNS’接合を用い

た。トンネル効果を研究する際の昀も基本的な構造は、二種の薄膜で絶縁膜を挟んだ接

合であるが、重い電子系では薄膜化がほとんど成功していない上、コヒーレンス長が短

いため、絶縁膜として非常に薄いものが必要とされる難点がある。常伝導層の厚さを超

伝導電子対の染み出す距離よりも薄くすれば常伝導層を介して超伝導電流を流すこと

ができ、 SIS’素子と同等の効果が期待できる。特に、異方的超伝導体単結晶の様々な方

向で調べることで、異方的超伝導体と 波超伝導体の間のジョセフソン効果の有無、秩ݏ

序変数の形、三重項スピンの方向などの情報が得られると期待できる。

ジョセフソン電流は、接合系の自由エネルギーに GL理論を適用することにより一般

的に次式で表される。 

sin஼ଷܬsin஼ଶܬsin ߶ +஼ଵܬܬ= 2߶ + 3߶ ⋯ (1.32) 

ここで ߶は二つの超伝導体の秩序変数の位相差を表してい

る。いま、二つの超伝導体のうち一方は 波超伝導体、もうݏ

 ୒ߦ

S  N  S一方は異方的超伝導体の場合を考えると、後者の秩序変数

の形に依存して、ある電流方向では上式の特定の項が無く

なる。実際には、第二項以下は高次の過程で第一項の寄与

に比べて小さく、第一項が無くなった場合、ジョセフソン 
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(a) (b) 空間反転対称性の破れ 

Triplet Singlet

Triplet 

Singlet 

Singlet 

Fig.1-34 (a) スピン三重項－一重項超伝導体間のジョセフソン効果の選択則

  (b) 局所的な空間反転対称性の破れ

効果が著しく小さい、あるいは禁止されるという実験結果が予想される。

素子に流れるジョSNS’からなる (N)と常伝導体 (S, S’)波超伝導体 ݏ転移温度の異なる 

 ࢊ
一重項成分が混じる

vector 

ቁ

݀ の厚み (N)常伝導体 :୒ܨ′ܨ定数、 A : |

ቁ

|

ቀ

ボルツマン定数、 :୆݇

セフソン臨界電流は次式で表される。 

ܣ=௖ܬ|ܨ||′ܨ
ଵ
| 
ొ
expቀ

క

 : SN及び NS’の界面の秩序変数 

−
ௗొ

కొ
 (1.33) 

|,|

ℏ௩ూ௟

଺గ௞ా

ొ

்

⁄ଵଶ
= ୒ߦ : ୒ߦ で表される N中のコヒーレンス長 

ℏ ݈୊ݒ ୒ : 平均自由行程 : プランク定数、 

|ܨ|,|′ܨ|

 : フェルミ速度、 

は温度に依存するが、低温では指数関数の項の温度変化の方がはるかに大き

 いので、指数関数的な温度依存性が現れることになる。しかし転移温度付近ではܨ,′ܨ| | | |

の温度依存性が支配的になる。

さらに、異方的超伝導体がスピン三重項超伝導体の場合のジョセフソン効果は、非常

に制限が厳しく、 (1.32)式第一項はクーパー対にスピン角運動量の保存則から零となる。

但し、スピン軌道相互作用が存在すればジョセフソン効果が可能となる。しかし、全角

運動量の保存が課される、すなわち ࢊベクトルに対して垂直方向に作製したジョセフソ

ン素子ではジョセフソン効果が禁止される。これは、 ࢊベクトルの方向の三重項スピン

が存在しないためである (Fig.1-9(c), 1-34(a))。言い換えれば、 ࢊベクトルに対して水平

௭ =1 , 

スピン三重項とスピン一重項と

ܮܵ−= ௭ 1)が一

な方向にはジョセフソン効果は許容されることとなる。

重項の反平行スピン (

の間でクーパー対が変化するということは、三重項の平行スピン (

に変化していることを意味する。これはスピン軌道)=0௭ܵ=0௭ܮ , 

相互作用により軌道角運動量も変更を受けて、三重項から一重項へと変換が起きてるが、

全角運動量は保存されるからである。つまり、接合界面は空間反転対称性の破れた状態

とみなすことができるため、スピン一重項とスピン三重項が共存している状態が実現し

ていると考えることができる (Fig.1-34(b))。 
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1.3 点接合分光[63] 

1.3.1 トンネル分光

トンネル分光はジョセフソン効果と同様に、トンネル現象の一種で微分抵抗のバイア

ス電圧依存性を測定することで、フェルミ面近傍の状態密度の情報を得る実験手段であ

る。一般に、トンネル効果は 2つの物質の許容エネルギー準位間を電子がエネルギーを

変化させること無く遷移する現象である。例えば、 2つの金属間 (1, 2)において、 2の占

有する電子のエネルギー準位が 2よりも高い場合、 1から2へのトンネル電流が流れる。 

(Fig.1-35) 

このように、トンネル分光は物質の電子状態を調べるのに有効な手段であるが、より

が印加さ ܸつの物質間にバイアス電圧 2具体的に説明する。トンネル障壁に隔てられた

れたとき、流れるトンネル電流は 

ℏ ିஶ

ஶ
ଵ ଶܦ)ܧ(ܦ

ଶ׬|ܯ
ସగ௘ 

=ܫ

||となる。 

| (

)

が被積分関数が有限な値をもつエネルギー範囲内で一定

)݂ሾܸ݁ܧ+ ݂− (ܧ ) ( 

はトンネル行列要素であり、トンネル障壁の構造が反映され一般的にはエ 

݂ܧ

+ܧሿܸ݁(ܧ݀ (1.34) 

( 。ネルギー依存性を持つܦଵ, ܦଶܧ

|

ܧ

ܯ

(

|

であるとみなすことができる場合、

ܯ

( ( ) ははそれぞれ物質 1, 2の電子の状態密度、 

フェルミ分布関数である。 

物質 2としてフェルミ準位付近の電子状態密度が一

ௗ௏

ௗூ 
= 
ସగ௘

ℏ 

మ 

| | 0 )

)

となり、微分コンダクタンスは物質 1の電子状態に比例していることがわかる。この微

定である常伝導金属を用いれば、トンネル微分コンダクタンスは次式で表される。 

ቃܧ݀ (1.35)
)௏௘ாା(డ௙

ቂ− ܯܦ)(׬ܦ)ܧ ଶ ିஶ

ஶ
ଵ డ௏ 

さらに、低温においてはフェルミ分布関数の微分はデルタ関数に近似できるので、 

−ܸ݁ଵ∝ܦ 
ௗ௏

ௗூ 

ଶ

(  (1.36)  

分コンダクタンスのバイアス電圧依存性を測定することで電子状態の情報を得ること

ができる。

特に超伝導体 (S)と常伝導体 (N)の接合を考える。超伝導状態ではフェルミ面にエネル

ギーギャップが生じ、 BCS理論によって記述されるような conventionalな超伝導状態 

μଶ

eV
ph 

Φଵ 
+ 

− 

t 

Ψ(௫) 

Fig.1-35  2つの金属間における

常伝導体 超伝導体

電子

ホール 

Cooper対Φ μଵ ଶ 

Fig.1-36  SN界面におけるアンドレーエフ反射

トンネル現象の概略図 
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(100) 
Ag 

Ag 
YBCO 

Fig.1-37 超伝導体における微分抵抗

の計算結果[63] 

Fig.1-38 波݀超伝導体におけるトン

ネルスペクトル[64] 

Fig.1-39  YBa2Cu3O7-δ-Ag接合の概略図 

[65] 
Fig.1-40  YBCO-Ag接合のトンネル

スペクトル [65] 

の場合、超伝導ギャップは等方的な fullギャップとなる。 SN間のトンネルではギャッ

プの情報が得られる。一方SN界面の透過はアンドレーエフ反射で説明できる。 Fig.1-36

のように、 Nと Sとの界面で N側から 1個の電子が入射したとする。入射した電子は

続けて S中を進もうとするが超伝導体中では 2個の電子からなる Cooper対の方が安定

で、この電子も対を作ろうと N中の別の電子を奪い、 S中を Cooper対で進む。 N中に

は電子の奪われた後、すなわちホールができることになり、電子がホールで反射される。

これをアンドレーエフ反射という。 

Fig.1-37は BCS超伝導体における微分抵抗のバイアス依存性の計算結果である。 

ܼܼでは、温度一定で接合間の障壁強度 Fig.1-37(a)

つの物質の障壁が高く、トンネル接合的である。 

を変化させた場合で、 

ܼ

が大きいほど 2

が大きいほど、エネルギーギャップ

0ܼ= はを反映して零バイアスにおけるピークが大きくなっていることがわかる。一方、 

ܼではFig.1-37(b)接合を意味する。SN 一定で温度変化させた場合で、常伝導状態では

微分抵抗は変化せずに一定であるが、超伝導転移温度よりも低温では超伝導ギャップの

発達に伴い、零バイアスでの微分抵抗のピークが発達していることがわかる。

一方で、 unconventionalな超伝導状態の場合、超伝導対関数が異方的であるため、 
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超伝導ギャップが特定の方向で零になる部分 (node)が存在する。このような場合、 node

方向の表面では、 nodeを挟んで秩序変数の符号が変化することを反映してアンドレー

波超伝導体として知られている銅酸化物高温超伝మ௬ିమ௫݀

導体の場合を考える。常伝導体から電子が接合部に角度 ߶で入射した場合を考える。こ

エフ束縛状態が生じる。例えば 

 は結晶の ߙ

超伝導体中に透過する電子的準粒子の感じるペアポテンシャルとホール的準粒

子の感じるペアポテンシャルは ߂= (±߶)߂ =߂଴ cos(2߶ ∓ 2ߙ)

軸が界面の垂直ベクトルに対してなす角度である ܽ

となる。 ߂଴はペアポテンシ

のとき、

ャルの昀大値で、 

(Fig.1-38)。0=ߙの場合、 2つのペアポテンシャルは一致して常に同じ符号をとるため

バルクで期待される V字型のスペクトルとなる。一方、 4⁄ߨ =ߙ

ゼロバイアスコンダクタンスピー

の場合、入射角度によ

らず 2つのペアポテンシャルは互いに逆符号となり、

ク(ZBCP)が観測される [65]。実際に YBa2Cu3O7 -Ag間のトンネルスペクトルでは node

方向である [110]方向で ZBCPが実際に観測されている (Fig.1-39, 1-40)[65]。 

1.3.2	微小領域における接合抵抗

トンネル分光の測定として、点接合を用いた分光法を用いた。これは測定したい試料

。(Fig.1-42)面状に針を突き立てることで接合を作製する方法である 

	݀ℓ	

という 3つの状態をとる (Fig.1-41)。2

(

は次式で表される。 ܴつの金属が微小領域で接合している場合、接合抵抗

ℓ≫ )݀ 点接合は電子の平均自由行程 や接触の大きさ 

)ℓ≪݀(, thermal regime)ℓ∼݀(diffusive regime

 (1.37)୑୅ଡ଼+ܴ ୗୌ୅ ܴܴ= 

抵抗であり、トンネル電流が流れる Maxwellは୑୅ଡ଼ܴ抵抗、Sharvinはୗୌ୅	ܴここで、 

種類の抵抗について 2のときである。以下でこの ballistic regimeつまり、 ℓ≫݀条件は 

により、 ballistic regime ,  

説明を行う。 

Fig.1-42 点接合分光測定の模式図 

 	ܫ

 ܫ

 ܸ

	ܸ 

Sharvin抵抗 

Maxwell抵抗

Fig.1-41 接触半径と電子の平均自由行程 
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1.3.2.1 Sharvin抵抗 

Sharvin抵抗は 2つの金属が接触している界面の抵抗であり (Fig.1-42)、超伝導ギャ

ップなどの情報を与える。この抵抗は ballistic regimeのとき、接合抵抗を主として担

݀

う。

電子が外部から eVのエネルギーを与えられ、半径 の微小領域接合を一方の金属か

は ܫらもう一方へ通過するモデルを考える。このとき、接合を通過する電流 

=ܫ݊ܣ݁ߜݒ(1.38)

は電子の速度変化である。また、フェルミ ݒߜは接合の有効面積、 ܣと表される。但し、

面上にある電子の運動エネルギーの増加分は 

ܸ݁ =ߜܧ=݉  (1.39) ݒߜ୊ݒ

(1.40)
஺

ూ
మ

௠௩

௡௘
= =ܴ

なので、 

మ ௏
⇔

஺௏

ూ௠௩

௡௘ 
=ܫ

ூ 

௞ూ
య యଷగ௔ 
, =ܣ

ଷగ ସ

మ(
=ୗୌ୅ܴ

݇は接触半径、 

୊݉ݒとなる。ここで、 

݀

݊= , ూ
ଶగ

௛௞
= であるから 

(1.41)
ଶோౡ

)ௗ௞ూ

୩ܴはフェルミ波数、 = 25.8 kΩ୊で表される。但し、 

1.3.2.2	 Maxwell抵抗 

Maxwell 抵抗は 2つの金属が接触している界面付近のバルクの抵抗を表しており

のとき主となり次式で表される。 thermal regimeのℓ≪ܽ、(Fig.1-42) 

(்)

ସௗ

ఘ
=୑୅ଡ଼ܴ (1.42) 

は試料の電気抵抗率である。 Maxwell݀ ߩ 抵抗は接合近傍の距離 但し、 程度離れた部分

までの抵抗を主として反映し、結果として試料表面近傍の抵抗を測定することとなる。

以上のことを踏まえると、状態密度を反映したトンネルスペクトルを得るためには接

と式(1.41)抵抗が主である必要がある。主になる条件は式 Sharvinのうち、ܴ触抵抗 

(1.42)を比較すると、

݀・接触半径 をできるだけ小さくすること

である。言い換えると、接触抵抗ができるだけ大きくするということであるが、実際は

大きな値を持った接合は非常に不安定であるため、抵抗を確認しながら接触抵抗が大き

) くかつ、安定しているような状態を探すことになる。また、同時に電気抵抗率ߩܶ

さい物質の方が Sharvin抵抗が主になりやすく、トンネル接合的になりやすいことが

) が小

わかる。
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1.4 研究の目的・意義
本研究はジョセフソン効果と点接合分光という 2 種類のトンネル効果を用いること

で重い電子系超伝導体として知られている U 化合物 UPt3, UBe13の多重超伝導相の研

究を行うことを目的とする。重い電子系におけるトンネル効果は転移温度が低く、希釈

冷凍機が必要となるため非常に実験例が少ない。 UPt3や UBe13は 1980 年代に発見さ

れて以来、様々の研究がおこなわれてきたが、未だ解明されていない部分も多い。これ

らはスピン三重項超伝導体と考えられており、多重超伝導相を示すことから、その秩序

変数は内部自由度を持つ複雑なものとなる。秩序変数を決定するには秩序変数の大きさ

と位相の情報が重要となるが、ジョセフソン効果や点接合分光などに代表されるトンネ

ル効果は秩序変数の位相の情報が得られる唯一の方法であることから、これらの物質に

対してトンネル効果の研究を行うことで UPt3やUBe13の秩序変数や異常な超伝導状態

の解明を目指した。
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第 2章  実験方法 

2.1 低温生成 (3He-4He希釈冷凍機)[66] 

本研究では低温を長時間維持する必要があるため、 3He-4He希釈冷凍機を用いた。こ

の冷凍機は比較的短時間で昀低温度まで到達し、目的の温度を長時間維持することがで

きる。 

Heは量子効果のために絶対零度まで大気圧で液体状態を保つ唯一の物質である。 3He

は核スピンが 1/2で Fermi統計に従う。一方、 4Heは核スピン 0で Bose統計に従う。

この二つを混合した場合の相図を Fig.2-1(a)に示す。λ曲線上では常流動液体、下側で

は超流動になる。三重点 (0.86K)以上では、任意のモル濃度 ݔの溶液が作られるが、それ

以下の温度では、束縛エネルギーの違いから二相に分離する。このとき、 3He濃度の高

い相を C相(Concentrated相)、濃度の低い相を D相(Dilute相)と呼ぶ。相分離を起こ

すと、密度の違いによって D相が容器の底にたまり、その上に C相が浮いている状態

になる。 3Heの多い C相では常流動層で、 3He濃度は絶対零度で 100%であり、 0.1K

以下では純粋な 3Heとみなして構わない。一方、 D相は絶対零度でも約 6.4%の 3He濃

度をもつ、これは両相での 3Heのエネルギーレベルが Pauliの排他原理により下から順

に詰められ、化学ポテンシャルの一致する状態で相平衡状態になるためである。 D相中

の 3He の濃度は温度に依存しており、一意的に決まっている。そこで、ポンプなどで

人為的に D相中の 3Heを蒸発させてやると、濃度一定を保つために C相から D相へ3He

が混入し、相平衡を回復する。この過程で吸熱現象が起こる。

次に、Fig. 2-1 (b)に 3He-4He希釈冷凍機の概略図を示す。温度が昀も下がるのは、

混合器であり、ここに相分離した面がある。 D相の 3Heは 3Heと 4Heの飽和蒸気圧の

違いにより、ポンプを用いることで選択的に取り出すことができる。希釈冷凍された D

相中の 3Heは熱交換機に入り、循環する温かい C相の 3Heを冷却しながら分流器に向

かう 1.3Kの 1Kpot中の凝縮器で液化される。その後、熱交換器で十分に冷却され、再

び混合器に戻る。従って、運動は連続的に行われ、極低温を長時間維持できる。 Fig. 2-1 

(b)のインピーダンスは 3Heの流れを制御し、凝縮器及び分流器中の熱交換器での圧力

を各点の飽和蒸気圧より高く保つために設ける。このように 3He のみを循環させるこ

とによって、連続的に混合器で熱が吸収され、冷却することができる。

本研究で使用した希釈冷凍機は、本研究室において自作された冷凍機で約 50 mKま

で冷却可能である。また、 3つの SQUID素子を搭載しており、高感度の磁化・電気抵

抗測定が可能である。温度測定は高温側 (2 K以上)は Ge温度計、低温側 (2 K以下)では 

C温度計を用いて温度測定を行った。
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(a) 

真空ポンプへ

分留器 (0.7K)

ヒーター

真空ポンプ (300K) 

He相 H.E.(4.2K) 

1Kpot(1.3K)

混合器 (40mK)

凝縮器

主インピーダンス

分留器 H.E.

副インピーダンス

相分離面 
C相 

D相 

(b) 

Fig.2-1 (a) 3He-4He混合液の相図、 (b)希釈冷凍機の概略図 (H.E. : 熱交換器) 

2.2 ジョセフソン素子の作製 

2.2.1 試料表面の研磨

研磨用の試料台にワックスをのせ、ホットプレートで溶かし、研磨したい面を上にし

て試料を固定した。研磨剤はダイヤモンドの粒の入ったオイル (ダイヤモンドスラリー )

で 9μm、3μm、1μmの粒径のものを用いた。まず平らなガラス面上で 9μmダイヤモン

ドスラリ―を用いて研磨を行い、表面全体が 9μm程度の傷が入っていることを金属顕

微鏡で確認した。次に、試料を洗浄し 9μmのダイヤモンドの粒を完全に除去した後、 

3μmダイヤモンドスラリーで同様の作業を行った。その後、 1μmダイヤモンドスラリ

ーを用いて、バフ研磨を行い、鏡面になるまで研磨を行った。 

2.2.2 RFスパッタ法による成膜[67]

本研究で用いた素子は、積層型ジョセフソン素子で基板となる超伝導体 (S)の上に常

伝導金属 (N)ともう一つの超伝導体 (S)を成膜した構造であるため、 SNS型素子とも呼ば

れる。この素子の作製には、高周波 (RF)スパッタ装置を用いた (Fig. 2-2(a))。以下にそ

の概要を説明する。

・RFスパッタ法

スパッタ現象とは、放電のために生じた多量の正イオンが陰極に衝突し、陰極表面の

原子を飛び出させる現象で、その原子が周りの構造物表面や真空容器内に付着して膜を

形成するのがスパッタ成膜法である。本研究では RFマグネトロンスパッタ装置を使用 
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したのでその原理と利点について述べる。この装置の利点は、

① 放電時のガス圧が低い

② 比較的高い薄膜析出速度を得ることができる

③ 導電材料だけでなく、絶縁材料の薄膜を生成できる

などがあげられる。本研究では、特に③が一番の利点となる。ターゲット側を陰極にす

る直流スパッタ法では、絶縁体をスパッタするとターゲット表面に正電荷が蓄積され、

ターゲット表面は正に帯電し表面電位は陽極電位に近づく。そのため、絶縁体にかかる

電圧は高くなり、放電空間にかかる電圧が低くなるためイオンは放電空間中で十分に加

速されて大きな運動エネルギーを得ることができなくなり、ターゲットに衝突してもス

パッタが行えなくなる。

一方で高周波電源を用いての RFスパッタ法では、絶縁体ターゲットの表面に正イオ

ンと電子が交互に衝突するため、正イオンによって正電荷が蓄積されても電子によって

中和される。このため放電空間にかかる電圧は下がらなくなり、放電を維持することが

でき、絶縁体でもスパッタが可能となる。

・ジョセフソン素子の作製

次に、素子の作製方法について述べる。 Fig. 2-2(b)にジョセフソン素子の概要図を示

す。鏡面研磨された試料をスパッタ装置に取り付けた後、まず試料表面を Arイオンに

よりクリーニング (逆スパッタ )した。これは、試料表面を鏡面研磨した際に表面の凹凸

は少なくなる一方、表面が多結晶的な状態になる可能性があるからである。ジョセフソ

ン効果などのような接合実験では試料表面の状態が重要となってくるため、逆スパッタ

により多結晶的な状態を取り除き、測定したい単結晶面を出す役割がある。

その後、常伝導体である Cu(Al)を成膜した。 Cu(Al)は不純物として Alを 5%ドープ

したものであり、これにより薄い膜でも超伝導体間の結合を小さくすることができる。

また SiO2は接合の大きさを制御するためと、端子付けを行うための場所を確保する

役割がある。端子付けでは、 Alに超伝導線をはんだ付けすることになるが、下の超伝

導体試料との短絡を防ぐため、絶縁体の SiO2を成膜する必要がある。

種超伝導体であるの2は第Nbを成膜した。 Alまたは Nb波超伝導体として ݏ昀後に 

で磁束がトラップしやすいデメリットがあるが、比較的超伝導転移温度が高いためジョ

セフソン電流が Alと比べて大きい。 Alは第一種超伝導体であり磁束をトラップしにく

いため、磁場依存性を測定する際に有利である。ただし、圧力印加による超伝導転移温

度の低下が大きいというデメリットもある。

カバーガラスを小さな短冊状に切り、マスクすることにより SiO2や Alの幅を任意の

大きさにしてスパッタを行った。

作製したジョセフソン素子の一例を Fig.2-3に示す。
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Fig.2-2 (a) スパッタ装置の概要図 (b) ジョセフソン素子 
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t 

Cu(Al) Al 

SiO2 

Fig.2-3 作製したジョセフソン素子の一例 

2.3 SQUID(Superconducting QUantum Interference Device)を用いた測定原理 

2.3.1 SQUIDを用いた直流電気抵抗測定

直流電気抵抗測定の回路の概要図を示す (Fig.2-4)。こ こ で は Internal Feedback方式

における直流電気抵抗測定の原理について述べる。 Internal Feedback方式では 

Model30からの Feedback電流は RFコイルに流れ、シグナルコイルに流れる電流 Iで

がわかり、試料に表れた電ܫ電流の値から Feedback誘起された磁束を打ち消す。この 

で計算される。したがって素子の電気抵抗は次 −ܫ଴ܫ、試料に流れる電流は ௦௧I×ܴ圧は 

式で表される。 

ூ×ோ౩౪ (2.3)
ூିబூூ

=ୱୟ୫୮୪ୣܴ
౩౗ ౦ౣౢ౛ 

= 
ூ×ோ౩౪ 
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 Fig.2-4 SQUIDを用いた直流測定回路

2.3.2 SQUIDを用いたジョセフソン効果の測定 

Fig.2-5にジョセフソン効果測定用セルと測定回路の概要図を示す。ジョセフソン効

果の測定では残留磁場が大きく影響するため、磁場の遮蔽が重要となる。本研究では磁

気シールドとして、 μメタルシールドを用いた。 Fig.2-5(a)でシールドされている箇所に

二重のシールドとバキューム管の外側に一重シールド (Cryoperm 10®)の計三重の μメ

タルシールドを使用した。この μメタルシールドは地球磁場で磁化するので測定前に消

磁を行う必要がある。交流消磁については次節で述べる。また、セルには Pbの超伝導

シールドが使用されている。これは超伝導筒中の残留磁場を一定に保つ役割がある。ま

た、電磁場のノイズを遮蔽する役割もあるので高周波ノイズに敏感な SQUIDを使用す

る本研究では重要となる。その内側にはソレノイドコイルとピックアップコイルが巻か

れおり、ソレノイドコイルで試料部に磁場をかけることができる。ピックアップコイル

を SQUIDにつなぐことで試料部の磁束の変化を高感度に測定できる。ジョセフソン効

果の測定は、 SQUIDを検流計のように使用した。 SQUIDを用いれば接合に電圧が発

生して流れる電流により生じた小さな磁場の変化を測定することができるので、微小電

圧信号しか出力しないジョセフソン電流の測定に適している。また測定回路の電圧感度

に示すように、オシロスコープのトライアングルパター Fig.2-3(b)である。  ܸଵିଶ10は約

がジョセフソン電流の臨界値に達ଡ଼ܫ

すると SQUID側にも電流が流れ、コイルを通して磁束が誘起され、オシロスコープに

特性が移動するためである。 ߶ ܸ−表示される 

ンの移動によっても臨界電流を測定できる。これは 
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(a) (b) 

In 

Coil 

Pick−up Coil 

μ−metal 
Pb Shield 
Sample 

Fig.2-5 (a)ジョセフソン効果測定用セル (常圧)と(b)測定システムの概要図 

  

ソレノイドコイル 

ピックアップコイル 

Fig.2-6 交流消磁 Fig.2-7 縦磁場ソレノイドコイル(ݖ軸方向) 

2.4 交流消磁 

  交流消磁は磁気ヒステリシスを利用した消磁方法である。一定振幅の電流を流した消

磁用コイルに対して、 μメタルシールドを近づけたり遠ざけるような操作を行い、徐々

に電圧を小さくしていくことで Fig.2-6に示すように μメタルシールドの磁気ヒステリ

シスを小さくすることで消磁を行った。 

 

2.5 磁場コイル 

 本分野で用いているソレノイドコイルを用いた (Fig.2-7)。コイルの導線は Nb-Ti線(直

径 0.15mm)を使用した。このコイルの電流に対する磁場の大きさは 0.05726[Oe/mA]

である。ソレノイドコイルの内側に磁化検出用のピックアップコイルを巻いており、 

SQUIDに接続することで試料の高感度な磁気測定を可能にしている。 
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2.6 高圧下測定[68]

圧力下の測定には、外側が CuBeで内側が NiCrAl合金を用いたピストンシリンダー

型二重圧力セルを用いた (Fig.2-9)。また、圧力媒体は電気的絶縁性に優れており、室温

で 2.2GPaまで液体であるダフネオイル 7373(Daphne7373)を用いた。本研究での圧力

範囲は室温で液体であることから、静水圧が加わることが期待される。以下に高圧下測

定の手順を示す。 

2.6.1 圧力セル用コイルの作製

セル内で磁場を印加するためのソレノイドコイル及び、磁場検出用コイル(ピックア

ップコイル )を作製した。導線には 0.1mmの超伝導線 (Nb-Ti製)を用いた。コイルは内

径 7mmのテフロンセルに入るように直径 6mmで、長さ 1cmのストローの周りにソレ

ノイドコイルを約 200turn(100-100turnの二層 )巻いた。その外側にピックアップコイ

ルを逆向きに 8turnずつ巻いた。逆向きに巻くのはノイズを相殺し、低ノイズでの測定

を可能とするためである。また、ピックアップコイルの巻き数は以下に詳しく説明する

ように SQUIDの入力インダクタンスと同一になるように調整した。通常、帯磁率測定

はハートショーンブリッジを用いるが、磁化検出のためのピックアップコイルは十分な

大きさの信号を得るために、多くの巻き数が必要となる。しかし SQUIDを用いること

で、少しの巻き数で非常に高感度な測定が可能となる。ここで重要なことは、ピックア

ップコイルと SQUID内の入力コイルのインダクタンスが等しいときに昀大の出力と

なることである。以下にその説明する。

超伝導回路をなす信号入力回路を磁束トランスと呼ばれており、その基本形でもある

マグネトメータ型トランスは Fig.2-8のように一次コイル pと二次コイル sで一つの超

ܮ

伝導回路を構成する。超伝導コイルに対する磁束の保存則から 

(2.1)=0୲൯ܫ୲+ܮୱ+ܮ୮+൫୮ߔ୮݊

୲ܮの自己インダクタンスであり、 sとコイル pはそれぞれコイル 

はできるだけ小さいほ୲ܮのコイルを連絡するリード線部の自己インダクタンスである。 

ୱܮと୮ܮとなる。 は二つ

うがよいから、往復の線を互いによじり余分なループ面積を作らないようにする。

 (2.2)୮ܪ=ܣ୮ߔ 

だ୮݊を貫く磁束で、 ୮ܣの断面積 pはコイル 

୲ܮ

超伝導閉回路から見れば、コイル pの巻き数 

୲ܫを拾っていることになる。誘起された電流 ୮Φけ 

୲ܫୱ=ܯ

によって、 SQUIDは

୶ߔ௣ (2.3)ߔ
౩

=−
௅౦

௡

ା௅

౦ெ

౩ା௅౪ 

(2.4) 

୮
ଶ∝݊୮ܮ

はコイル sと SQUIDリングの間の相互インダクタンスで、それぞ

 、ୱと を用いてܮܮ

ܯඥୱ=݇ୱܮୱܮ

式に代入し、 (2.3)を୮ܣ =0と

ୱܯの磁束が伝わる。 

れの自己インダクタンス 

と表しておく。この式と近似的に成り立つ関係 
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Fig.2-8 マグネトメータ型磁束トランス

⁄はܮ୮ ܮ=

実際にはコイル sは SQUIDの中に組み込まれているため、コイル pを調整すること

ܮ୮ ܮ=

置けば、磁束の伝達率 หΦ Φ୮ห୶ ୱのとき昀大となる。

ୱという条件を満足させる。本研究で用いた SQUID は TRISTAN 

=1.87ሾμHሿである。よってこの値と等しくなるܮ社の製品であり、 TECHNOLOGIES

ようにコイルの巻き数を考える必要がある。

として次式で表される。 ݊

=୮ܮ

ߩܽ

で 

ୱ 

超伝導線によって作られたインダクタンス

は巻き数 

௔଼

ఘ 
ଶ×݊ቁ−2ቁቀlnቀ.004πܽ0  (2.5) 

はܽそれぞれ 但し、 

ߩ

、(cm)は導線の半径 

03ܽ=、= 0.005 .

はループ半径 (cm)である。本研究で用いた ߩ,

で、逆方向に n巻ずつするので 

݊×݊
×଼଴.ଷ

0.3 × ቀlnቀ
଴.଴଴ହ
ቁ−2ቁ ଶ×2= 0.016×2ଶ ሾμHሿ.004π × 0=୮ܮ (2.6)  

݊=

݊=

となる。 (2.6)式から 

ሿμHሾ.5681=ଶ×2×7016௣Φ0=୮ܮ

のとき 7

8 

ሾμHሿ0

ሿ1 に近くなるので、ピックアップコイルには 8turn巻

いた。 

2.6.2 ジョセフソン素子及び Inの取り付け

作製したコイルの内側に試料をセットした。ジョセフソン素子は Fig2-2(b)に示した

ように端子付けを行うが、常圧での測定と異なり端子付けをおこなった後、比較的小さ

なコイルの内部にセットする必要があり、コイルの径も試料と同じくらいの大きさであ

るのでセッティングが非常に難しくなる。以下に本研究で行った際のセッティング方法

を示す。まず UPt3を固定するために細長い銅の板を用意しコイル内に銅版と UPt3が

収まるようにカットした。次に端子付け用の導線を準備して銅版の裏側を通して表側に

来るようにワニスで線を固定した。 UPt3をピックアップコイルの内側になるように銅 

=୮ܮ

.87	 ሾ

0 

μH 

16×2×8ଶ = 2.048

のとき 

. 

 のとき、 8݊=となり =ୱܮ
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solenoid coil 

pick−up coil 

UPt3 

Ta 

Cu board 

In 

UPt3Cu board 

線を裏側で固定して、表側に出して端子付けする。 

Nb−Ti wire
In 

Fig.2-9 圧力セルとコイルの概要 

板にワニスで固定した。導線は Nb-Tiの超伝導線を用いており非常に弾性が強いため、 

UPt3の端子付けの部分に導線の先端が来るように折り曲げはんだ付けを行った。その

後 UPt3の側面に零磁場測定用に Taをワニスで固定し、さらに圧力校正用の標準試料

の Inをもう片方のピックアップコイルの内側になるようにワニスで固定した (Fig.2-9)。

すべての試料のセッティングが終わればコイル内に銅板ごと挿入してワニスで固定し

た。 

2.6.3 圧力セルのセッティング

まず、作製したコイルとプラグの固定を行った。導線はジョセフソン効果測定用に 4

本、ソレノイドとピックアップコイルそれぞれ 2本の計 8本ある。プラグに 8本の導

線を通し、 stycast(2850GT)とコーンを用いて導線を固定した。次に、ダフネオイル 7373

を圧力媒体としてコイルをテフロンセルに封入した。順序は、穴の開いた真鍮の台の穴

の中にダフネオイルを流し込み、あらかじめ中にダフネオイルを流し込んでおいたテフ

ロンセルを穴に沈めて空気の泡を取り除いた (このとき、できるだけ泡を残さない )。穴

に沈めたテフロンセルにコイルを入れてテフロンセルを取り出した。このとき、テフロ

ンセルとプラグに隙間ができないようにあらかじめプラグ側にシーリングリング (真鍮

製)を取り付けておく。

次にセルのセッティングの順序について説明する。まず、バックアップをシリンダー

に入れ、押し棒を入れる側の下部グランドナットを完全に締め切った。その上にピスト

ンを入れた。テフロンセルの底とピストンにできる隙間を埋めるためにシーリングリン

グ(真鍮)を間に挟み、テフロンセルを入れた。プラグからの導線を中心に空いたプラグ

用のバックアップと上部グランドナットの穴に通した。このとき、導線の被膜が剥がれ、 

37 



0 
3.4 

0.31 

T
(
K)
 

c

−
4
π
χ 

0GPa 
3.2 0.55 

−1 

3.1 3.2  3.3  3.4 3
0 0.4  0.8  1.2  Temperature(K)

Pressure (GPa) 

Fig.2-10 Inの超伝導転移温度の圧力依存性

アースに落ちるのを防ぐために、筒状のセロハンテープをバックアップの穴に入れ、そ

の部分に導線を通すことで絶縁した。そして下部グランドナットを少し緩めて、緩めた

分だけ上部グランドナットを締めた。この作業を上部ナットが完全にシリンダーにおさ

まるまで繰り返し行った。  

  次に、加圧方法について述べる。室温で加圧を行い、その圧力を上部ナットでクラン

プする方法をとった。室温での加圧には油圧ポンプ (理研社 Type P-16B)を用いた。圧

力セルの押し棒には、機械的強度の優れた WC(タングステン・カーバイド )製のピスト

ン(8φ)を用いた。押し棒を介して油圧ポンプでシリンダー内部を加圧し、グランドナッ

トを締め付けることで圧力を閉じ込めた。締め付けの際、 2本のスパナでグランドナッ 

トを締め付けるように行った。また、危険防止のチェックとして、マイクロメーターで

シリンダーの外径の変化量を調べた。外径が 1%増加すると危険であるといわれており、

急激に変化しだしたら安全のために加圧を中止する必要がある。使用しているバックア

ッププラグなどは Ni-Cr-Al合金で僅かに磁化しているので測定前に消磁を行う必要が

ある。ただし圧力セルにセッティングすると個別に消磁は出来ないので圧力セル全体に

対して消磁を行った。 

 

2.6.4 圧力の決定方法 

が一律に減少するものが多くୡܶ  超伝導金属元素の中には加圧により超伝導転移温度 

ୡ

ୡ

ܶ

ܶ

ある。そのような超伝導金属元素は、圧力の作用によってより高い周波数領域へのフォ

ノンスペクトル変位と、絶対零度での常伝導状態の状態密度の減少が起こるため、 が

圧力下では減少すると考えられている。 Pb, In, Sn, Al, Zn, Cdなどの超伝導金属の 

ୡܶ

は

加圧により減少することが知られている。これらは が圧力に対してよい再現性を示す

ために低温圧力下での実験の際には、超伝導圧力計として広く用いられている。 

  本研究で用いた圧力媒体はダフネオイル 7373であり、常温では約 2.3 GPaまで固化 
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Fig.2-11残留磁束のシグナル 

(a)残留磁束がない場合 (b)残留磁束がある場合

しないので、本研究における静水圧性は高いと考えられる。

本研究では Inの超伝導転移を用いた。具体的には Inの直流帯磁率測定を行い、超伝

の圧力依存性から圧力を決定する方法を用いた。測Inを測定することで、 ୡܶ導転移温度 

×

)

2

ܲ

.

(

5

ܶ

0

0

1

(

3

)

4

ܲ

定法は 2.7で述べる。 Inの超伝導転移点は圧力の影響により、 

ଶ ଶ

௖

ܲ+ହି 

−ܶ(=ܶ

ୡ

∆ܶと表される。ただし、 

(ܶ

ୡ は帯磁率測定から決定された 

。(Fig.2-10)

ܲ0

である K

1

で、

~3.403

)ୡ

×

ୡܶであり 

6.=−

ܶ

ୡ∆ܶ

ୡ

)0ୡ

 (2.2)  

௖ܶであ

り、 は常圧での Inの 

2.7 零磁場の決定方法

零磁場の決定は、 UPt3の側面に取り付けた Taを標準試料とした。測定方法は、ピッ

クアップコイルで検出される磁束の変化を SQUIDによって測定した。試料に残留磁場

がある場合、試料中の磁束がマイスナー効果により追い出され SQUIDの値に変化がみ

られるが、残留磁場がない場合は SQUIDに変化は見られない。 SQUIDの値に変化

が見られた場合は、その残留磁場と逆の方向に同じ大きさの磁場をソレノイドコイルで

印加して、見かけ上残留磁場の無い状態を作った (Fig.2-11)。 

2.8 SQUIDを用いた直流帯磁率測定

直流帯磁率の測定方法は Zero-Field Cooled(ZFC)と Field Cooled(FC)の二種類があ

る。超伝導体における ZFCは Fig.2-12で示すように、試料を零磁場の環境で、超伝導

転移以下まで十分冷却し、その後磁場を印加し、常伝導状態になるまで温度を上昇させ

ながら帯磁率の変化の測定を行う方法である。実際には試料表面に流れる反磁性電流の

変化を測定している。

一方、FCは常伝導状態で磁場を印加し、冷却しながら超伝導状態にすることによっ 
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 Fig.2-12 冷却方法の違いによる超伝導体中の磁束の異なる振舞い

て、試料から追い出される磁束の変化 (マイスナー効果 )を観測している。しかし、磁束

は追い出されることなく一部は試料内部にピン止めされるために、 ZFCに比べると変

化の大きさは小さくなり完全反磁性を示さない。 

2.9 ピエゾ素子を用いた点接合分光測定

トンネル分光の測定方法は、 STM(Scanning Tunneling Microscope)や試料を真空中

で破断して再び接触させる真空破断法 (Break Junction)、試料に先端が非常に細い金属

の針をたて、接触させる点接合法 (Point contact)がある。今回、点接合法による測定を

用いた。以下に詳細を述べる。 

2.9.1 ピエゾ actuator 

ピエゾ素子は圧電素子とも呼ばれており、多結晶の強誘電体であらかじめ分極処理を

行ったものである。外部からの圧力や電圧に応じて、電気エネルギーと機械エネルギー

を変換する働きを持つ。分極方向に平行に機械的圧力を加えたとき、電荷を発生する現

象を圧電効果、電圧をかけると長さの変化が生じる現象を逆圧電効果という。この逆圧

電効果を利用し、位置決め素子として用いている。

本研究では、 attocube社製ピエゾ素子を用いた。 Fig.2-13にピエゾポジショナーの

稼働原理を以下に示す。 

1.ピエゾ素子とロッドは固定されており、ロッドとスライド部分の摩擦は適度に調

節している。 

2.短時間で電圧を上げるため、ピエゾ素子は急速に膨張する。それに伴いスライド

部分とロッド部分には慣性力が働き、動摩擦に変わる。静止摩擦に比べて動摩擦 
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 Fig.2-13 ピエゾ素子駆動の様子 

は非常に小さいことから、スライド部分が残る。
	

3. 	時間をかけて電圧をかけることで、ピエゾ素子はゆっくりと収縮する。それに伴

ってスライド部分もロッドとの静止摩擦によってスライドする。 

2.9.2 点接合の作製

点接触の作製には、 attocube社製ピエゾポシショナー及びピエゾローテータを用い

て、2通りの方法を行った。 

2.9.2.1 平行移動機構付き点接合分光測定装置

これには ݖ軸方向に移動可能なポジショナー (ANPz100)及び、 ݔ軸方向に移動可能なポ

ジショナー (ANPx100)の 2種類のピエゾを使用した (Fig.2-14)。ݖ軸方向のピエゾ上に ݔ

軸方向のポジショナーを取り付け、その上に測定試料を固定する。常伝導針 (Pt)は上部

の銅板に固定し、ポジショナーを上下に移動させることで点接合を作製する。 

2.9.2.2 回転機構付き点接合分光測定装置

 これには ݖ軸方向に移動可能なポジショナー (ANPx101/RES)及び、土台回転可能なロ

ーテータ (ANRv51/res)の 2種類のピエゾを使用した (Fig.2-15)。それぞれのピエゾには

抵抗エンコーダが搭載されており、抵抗値を読み取ることでポジショナーの移動距離、

ローテータの回転角を決定することができる。ローテータ上に測定試料を固定し、ポジ

ショナー側に常伝導針 (Pt)を固定する。そして、ポジショナーを平行移動させることで

ローテータ上にある試料に針を押し付けることで点接合を作製する。 
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Pt needlesample 

rotator positioner 

Fig.2-14平行移動機構付き点接合分光測定装置 (左図) 

Fig.2-15回転機構付き点接合分光測定装置 (右図) 

2. 10.2.3 ピエゾコントローラ

ピエゾ素子は同様に attocube社製のピエゾコントローラ (ANC 300)を用いて制御した。 

2.9.3 測定 

2.9.3.1 4 K以上での測定 

4 K以上の測定にはガラスデュワー内にピエゾを組み込み、自然昇温で測定した 

(Fig.2-16)。 

2.9.3.2 極低温領域での測定

極低温領域での測定では、ピエゾを希釈冷凍機の混合器部分に取り付けることで測定

を行った。 

2.9.3.3 微分抵抗測定

 点接合分光測定では微分抵抗のバイアス電圧依存性、つまりܸ݀⁄ܫ݀

測定には Keithley 6221(6220) current source と Keithley 2182(2182A) nano 

voltmeterを組み合わせた ”Differential Conductance” modeを利用して測定を行った。

それぞれをトリガーリンクケーブルと RS232C(クロスケーブルを用いる )であらかじめ

を測定する。 −ܸ

コンに送る。測定器からは微分抵抗に抵抗値と測定時間しか送られないのでプログラム 

を計算し、 ∆ܸから)݀ܫ⁄ܸ݀(と微分抵抗 )∆ܫ(電流Step 

リンクさせておく必要がある。 Fig.2-17は測定回路を示しており、測定器があるバイア 

を計算しパソ)݀ܫ⁄ܸ݀(から微分抵抗 ∆ܸと電流を変動させ、発生した ±∆ܫス電流に加えて 

(平成19年度修了生 小貫作 )により、 

 。積分することで各点での を求めるܸ݀⁄ܫ݀
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  Fig.2-16 ガラスデュワー及び、測定用プローブの概要図

Fig.2-17 測定回路図 

2.9.3.4 測定時の注意点

ピエゾの駆動には数十 V、数百 kHzを要するため、特に極低温下では温度上昇が非

常に問題となる。そのため、発熱した部分をすばやく冷却するためにリード線などは混

合器部分に押さえつけるように取り付け、すばやく冷却する。

また、あくまでも点接触で接触しているだけなので、非常に振動に弱い。測定中は希

釈冷凍機やガラスデュワーの周りをむやみに歩き回ったり、実験室の扉の開閉には注意

する必要がある。 
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30 

第 3章  実験結果(UPt3 : 圧力下多重超伝導相の研究)[69] 

3.1	 UPt3におけるジョセフソン効果の先行研究[42, 43, 44] 

これまでの UPt3のジョセフソン効果の研究を以下にその概要を示す。 UPt3のジョセ

軸方向でジョセフソン効果が禁止される一方で、 ,ܾܿ,ܽモデルでは、 E2uフソン効果は 

ܿܽモデルでは少なくとも E1u , 	軸方向ではジョセフソン効果が許容される。 Strandらに

°の方向に超伝導ギャップにお45軸から ܽ面内で -ܾܽよるジョセフソン効果の研究では 

けるノードを示唆してい

̂

る。つまりジョセフソン効果の出現温度の方向依存性から A

Yip。また、 (Fig.3-1)の４回対称性を主張している E2uにおける ൧ܿ௖൯݇−݇ଶ௔~൫݇)ࢊൣ)࢑相 

面内のジョセフソン効果は-ܾܽではE2uにおいて、 [70]らのジョセフソン効果の理論研究 

ܾܽらは法線方向が Strandないはずであるが、 -面内から 3°傾いた表面を用いたため、

矛盾しないと主張している。

一方、我々のジョセフソン効果の研究では、 Strandらとは異なり、法線方向がずれ

ていない結晶軸方向にジョセフソン接合を作製した。さらに非常に厳しい磁束のトラッ

軸方向でジョセフソン電流が観測され、その磁場依,ܾܿ,ܽプの防止策を行った結果、 

存性は理想的な Fraunhofer回折図形を示した (Fig.3-2)。この結果は 3つの方向でジョ

セフソン効果が許容され、時間反転対称性の破れがない E1uを支持している。 
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Fig.3-1 Strandらによる UPt3のジョセフソン効果 [42, 43] 
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Fig.3-2 本研究室で行った UPt3-Cu(Al)-Al素子のジョセフソン効果 [44] 
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3.2 本研究の目的

重い電子系超伝導体 UPt3はスピン三重項超伝導体の代表的な物質の一つであり、こ

れまで様々な実験が行われ、秩序変数の候補についてはまだ確定していないが、少なく

とも磁場下での 3つの相の出現については確立している。一方高圧下で出現する相につ

いても確立していないことから、静水圧下でのジョセフソン効果とマイスナー効果を測

定して、高圧下で現れる相について調べた。まず、高圧下での相が C相であるかどう

か検証を行う。また Joyntの理論では、圧力印加で AFモーメントが消失後、二成分の

波動関数を持った B相の形が変化する予想がなされているため、臨界圧力以上で何ら

かの物性の変化があることを期待してジョセフソン効果の測定を行った。圧力下でのジ

ョセフソン効果の研究は、修士時代にすでに測定が可能であることが分かっており、そ

の時の結果との比較も行った。 

3.3 UPt3の試料について 

UPt3試料は日本原子力機構から提供された試料で、試料の純度を示す RRRは 500

程度と非常に純良な試料である。ジョセフソン素子は表面を鏡面研磨した後、 RFスパ

ッタ法により作製した。 Table.3-1に今回測定で用いたジョセフソン素子の特性を示す。 

Table.3-1 UPt3におけるジョセフソン素子の特性 

ࢊۼ)ܕૄ(૚૙×܁૞ିܕ܋൯൫࢝)ܕૄ(࢚)ܕૄ(

0.4 [71]ࢇ∥ࡵ  1.61  

૛

31  52.4

0.4 ࢉ∥ࡵ  1.65  42  39.4  

3.4 圧力下における直流磁化測定 

Fig.3-3に各圧力における UPt3の直流磁化測定の温度依存性を示す。 ZFCでは完全

ୡܶ反磁性が確認された。圧力印加に伴いバルクの超伝導転移温度 

߯ ⁄߯୊େ ୞୊େ 

たものを Fig.3-3の Insetに黒丸で示している。 FCの大きさは 

୞୊େୡܶ

が低温側にシフトして

いることがわかる。 ZFCに対する FCの大きさ ( )を圧力に対してプロットし

−01.ୡܶ

の圧力依存性である。 ߯୊େ⁄߯

調に減少する振舞いを示すが、それ以上の圧力では再び増大する振舞いを示した。この 

୞୊େ⁄߯୊େ߯として定義した。 ୡܲの臨界圧力 UPt3字の極小部分を V 

ୡܲ束のピンニングの量であり、圧力印加でピンニング量が増加していたが、 

Kの温度の値で

は圧力印加に伴い 0.4 GPaまでは単定義した。赤丸は 

の意味するところは磁 

を境に再び

減少に転じていることを意味する。仮に圧力印加によって UPt3の結晶中に歪が生じた

場合、その部分にピンニングされやすくなり ߯୊େ⁄߯୞୊େはむしろ減少するはずである。し

かしながら、臨界圧力以上で ߯୊େ⁄߯୞୊େが増加していることから、この振舞いは UPt3の

本質的な結果であることがわかる。この原因として 0.4 GPaにおける AFモーメントの

消失[26]と何らかの関係性があるものと考えられる。類似した現象は重い電子系超伝導
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Fig.3-3 各圧力における UPt3の直流磁化測定 (a)ZFC (b)FC 
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で定義した。mid pointのZFCはୡܶ

と超伝導転移温度 の圧力依存性 

体である Ce化合物の CePt3Siで観測されている。 CePt3Siの場合UPt3とは異なり short 

rangeオーダーでなく完全な反強磁性秩序を示す。この反強磁性は約 0.65 GPaで消失

し、それを境にマイスナー効果は step型の増大を示している [72]。また超伝導転移温

度の圧力依存性については、先行研究では臨界圧力の前後で折れ曲がりを観測していた

が、本研究では明確な折れ曲がりを観測できなかった。 

 

3.5 磁束トラップの排除とその影響 

  ジョセフソン効果は非常に磁場に対して弱いため、磁束のトラップを如何にして排除

するか重要となる。本研究では修士の時と同じく磁気シールド、接合幅の狭い素子の作

製・冷却速度に注意して測定を行った。以下にこれらについて簡単に述べる。 

3.5.1磁気シールド 

  圧力下での測定では設計上、二重の μメタルシールドにより残留磁束の低減を行った 

(5章で行う UBe13のジョセフソン効果は三重 )。その結果、残留磁場は約 100μGから 

50μG以下にまで抑えることに成功している。磁束量子の本数でいうと約 2 mm四方の

試料に対して、 20本から 10本程度にまで抑えられていることとなる。 

 

3.5.2接合幅の狭い素子の作製 

  接合幅の大きな素子の場合、トラップされた磁束が接合にかかることにより磁場依存

性に大きな影響を与えていたのではないかと考えられる。 2 mm程度の高さをもつ単結

晶上に作製した 300 μm程度の接合の場合、接合の下にある残留磁束は

50	μG	 × 300μm	× 2	mm	~	3 × 10଻ି	G ∙ cmଶ 

で磁束量子に変換して 2本程度である一方、 50 μm程度の接合では

50	μG	 × 50μm	× 	2	mm	~	6 × 10ି଼ 	G ∙ cmଶ 
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Fig.3-4  0.67 GPaにおける UPt3の磁場依存性

  (a)温度制御なし、 (b)温度制御あり

点をつないだ線は見やすくするためのものである。

と磁束量子に変換しても 1本ない程度となる。

そのため本研究では従来の接合幅 (~300 μm)よりも 1/5 ~ 1/6程度の接合を作製するこ

とにより残留磁束の影響を小さくした。 

3.5.3冷却速度

試料を冷却していく過程で、急激な冷却を行うと試料は表面から冷却されて、試料内

部に存在する磁束がマイスナー効果によりはじき出される前にトラップされ試料内部

に残ってしまう可能性がある。また、試料内の温度勾配により熱起電力が生じ電流が流

れることで磁場が発生する可能性も考えられる。これらの問題を解決するため、特に超

ୡܶから得られた Fig.3-3本研究では 伝導転移温度付近をゆっくりと冷却した。

ୡܶ1.+0ୡܶ −0.2 

を用いて、 

Kから Kまでの間を 30分間かけて冷却を行った。 

3.5.4磁束トラップの影響

温度制御を行った場合と行わなかった場合の磁場特性を Fig.3-4に示す。明らかに温

度制御を行った場合の方がフラウンホーファー回折パターンに近い磁場特性を示して

いることが分かる。これは磁束のトラップが測定に非常に大きな影響を及ぼしているこ

とが分かる。 

3.6 圧力下におけるジョセフソン臨界電流の磁場依存性

超伝導体同士の接合によりジョセフソン効果が出現した場合でも、接合内で流れやす

い方向でのショートの可能性が考えられる。そのため対応した軸方向のジョセフソン効

果の存在を確証するには磁場依存性の測定が必要となる。ジョセフソン効果の磁場依存

性は、作製した接合に一様に電流が流れなければたとえ BCS超伝導体同士であっても

理想的な Fraunhofer回折パターンとはならないことがわかっている (Fig.3-5(b))。ま た 

47 



 
 

 

 

 

 

	 	 	    

   

 

 

 

 

  (d)(a) (b) (c) 

非ݏ

Fig.3-5 ジョセフソン臨界電流の磁場依存性（シミュレーション） 

波超伝導体の場合、接合内を一様に電流が流れていても場所により秩序変数の符号

が反転しているような場合にはフラウンホーファーの回折パターンとはならずに振動

型の回折パターンが得られる (Fig.3-5(c))。また、場所により位相が変化しているような

場合には磁場反転に対して左右非対称な磁場特性が得られる (Fig.3-5(d))。この左右非対

称な磁場依存性が得られた場合に時間反転対称性が破れていることになる。 

のジョセフソン臨界電流の磁場依存-Cu(Al)-AlUPt3のܿܫ∥に各圧力における Fig.3-6

Δܪ଴ߨ−ܪ ܪsinୡ଴=ܪܫୡܫ性を示す。赤線は得られたデータに対して、 ( ) | ( ( )⁄ )|

は零磁場から଴ܪは昀大ジョセフソン電流、 ୡ଴ܫ

という関数

を用いてフィットしたものである。但し 

のずれである。磁場特性ではすべての圧力でほぼ完璧な Fraunhofer回折図形を示した。

これは本研究に用いた接合が圧力下でも壊れることなく測定できていることを意味し 

。(Fig.3-7)[71]におけるジョセフソン臨界電流の磁場依存性を示すܽܫ∥ている。また、

∥ܫܽ 回折図形に近い磁場特性が得られた。 Fraunhoferの時と比べて、より∥ܫܽ の時に

は行っていなかった UPt3の近くに Taに置き、 Taの位置での零磁場で測定することで、

より試料位置の残留磁場を減らすことで磁場特性が良くなったと考えられる。

接合を貫く磁束を考える。臨界電流の磁場依存性は (1.31)式で与えられるが、臨界電

 Φ Φ଴ =0 (3.1)ߨ( ⁄

)= 1, 2, 3, ⋯ ݊Φ=݊ ⇔	Φ  

であるから、 (21ページ参照 ) 

(3.3)଴Φ݊×∆ܪ∆×݀=ܪ Φ = 

の3UPtやAlは作製した接合部分の面積だけでなく、 ′ܵとなる。但し、磁束が貫く面積 

(

ܮ

流が零となるのは以下の時である。 

⁄

sin

Φ Φߨ = ) ߨ݊

′ܵ 

଴ ଴ (3.2)  

 ここでܪ=Φܮ݀

= 

磁場侵入長を考慮する必要があるので、 

  (3.4) 
బ௡஍

ܪ∆=
௪൫ௗొ ାఒ౑ౌ౪యାఒఽౢ൯
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Fig.3-8 磁場周期と磁場侵入長の圧力依存性

点線は見やすくするためのものである。 

にܵおける UPt3のߛ Fig.3-9 一軸応力 の圧力依存性 [47] 

となる。但し、 Φ଴は磁束量子、 ݓは SiO2間の幅、 

ߣ

を計算することが出来る。 Alは第一種超伝導体であり、磁場侵入長は無視でき

るほど小さいと仮定した。一方、 UPt3は第二種超伝導体であり、磁場侵入長を考慮し

Oe	~	0.448୪ୡୟ∆ܪを参照して計算すると ୒݀とݓのTable.3-1。[34]とした mμ~0.7	 
య୲୙୔ߣて 

୶ୣ୮ܪ>∆୪ୡୟ∆ܪとなり、 0.304	Oe~୶ୣ୮∆ܪの時の磁場周期は 0.13 GPaとなった。実際に 

݀  、୙୔୲ଷ,୒は常伝導層 Cu(Al)の厚み ߣ

1݊=の磁場侵入長を表す。今、 AlとUPt3れぞれそは୅୪ 

୪ୡୟ∆ܪ場 

と仮定したとき第一周期の磁 

であることが分かった。これは Alや UPt3の表面付近はマイスナー効果により磁場が

密集しており、接合部には印加している以上の磁場が印加されているためである。 

の磁場特性の磁場周期について着目すると、磁場周期ܿܫ∥それぞれの圧力下における 

が圧力下で広がっていることがわかる。磁場周期の圧力依存性を Fig.3-8に示す。約 0.5 

GPaまではほとんど変化しないがそれ以上の圧力では磁場周期が広がっており、 0.13 

にܽܫ∥増加していることがわかった。 25 %を比較するとその周期は約 0.81 GPaとGPa

ついては圧力依存性のデータが少ないので判断できなかった。磁場周期の変化は (3.4)

Φ式のいずれかが変化していることを意味する。まず、 

݀ため、 ݓ, 

଴は磁束量子であり定数である

ߣయ୲୙୔,ߣ次にのいずれかが減少していることがわかる。୅୪ݓ݀, ୒を考える。

これは圧力を印加することで UPt3自身の体積が減少し、それに引きずられる形で SiO2

の幅ݓが減少することと、 Cu(Al)の厚みが圧力印加で減少することを考慮したものであ

る。UPt3と Cuの圧縮率はそれぞれ 4.81 × 10ଷି 	GPaଵି [73]と6.62 × 10ଷି 	GPaଵି [74]で

୒, 

ある。圧力で UPt3の体積や常伝導層の厚みは確かに減少するが、 1 GPa印加してもそ

の変化は 1%以下で、圧縮率では 25%の変化を説明することが出来ないため、 ݓ, ୒の݀

変化も候補から外れる。昀後に UPt3と Alの磁場侵入長を考える。 Alの超伝導状態は

第 1種超伝導体であり、磁場侵入長は UPt3に比べ無視できるほどに小さいため考慮す 
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る必要はないと考えられ、 UPt3の磁場侵入長が減少している可能性がある。

さらに (3.4)式を変形すると、 

λ
య
(ܶ୫ୣୟୱ)  

஍
= బ

∆ு∙௪∙య
మ

(3.5)୒−݀୙୔୲

ܶとなる。但し、 ୫ୣୟୱは各圧力における磁場特性の測定温度で 3/2は立方体における反

(0)

ସ

λ

ቁ

はおおよそ次式で表される。 

  (3.6)  

磁場係数である。さらに絶対零度における磁場侵入長 

1−ට୫ୣୟܶλ (0)=λ୙୔୲(య 

(3.5), (3.6)式を用いて零磁場での磁場侵入長を計算すれば、 Fig.3-8の赤丸となる。こ

) ቀ
்

்

౛ౣ౗౩

ౙ(௉)
ୱ

のことから臨界圧力以上で、確かに磁場侵入長が減少しているような振舞いが見られ、

臨界圧力前後で約 15%程度減少していることが分かった。

磁場侵入長は次式で表すことが出来る。 

∝ ට
௡

௠

ೞ

ܿ

λ=ට 
௠௖మ

ସగ௡ೞ௤
మ 

(3.7)  

、effective massは݉但し、 ݍは光速、 は超伝導電子密度、 ݊

ら磁場侵入長の減少は、 effective massの減少または超伝導電子密度の増大を示唆して

いるが本研究ではどちらが変化しているか不明である。 effective massの変化は比熱測

定から得られるゾンマーフェルト定数 ߛから推測することが可能であるが、

ߛ

௦ は電荷を表す。 (3.5)式か

 ߛ	

静水圧下に

の圧力依存性は不明であるため、 Fig.3-9に一軸応力における 

ܽ	ߛ	ܿ

おける の圧力依存性

を示す [47]。 

までは単調に増加するが、

軸方向に圧力印加すると は線形に減少する一方、 

の圧力依存性が、臨界圧力で突然変化することが

軸方向では臨界圧力

それ以上ではその増加率は著しく減少し概ね一定となってい

 ることがわかる。仮に静水圧下でのߛ

ܿあるならば、 軸方向の変化を反映して臨界圧力以上で減少するような振舞いとなるは

ずであり、 effective massの減少を説明できる。しかしながら、前述したように本研究

では effective massと超伝導電子密度のどちらが効いているか判断できず、一軸応力か

ら推測したߛがどの程度信頼できるか不明であるため、静水圧下における比熱測定また

は、de Haas van Alphen効果の測定を行い effective massが圧力でどのような変化を

するか調べるに必要があると考えられる。 

3.7 	圧力下におけるジョセフソン臨界電流の温度依存性 

Fig.3-10に各圧力における UPt3-Cu(Al)-Alのジョセフソン臨界電流の温度依存性を

特性である。可逆的でヒステリシスのない典型的  ܸܫ−のときの 0.53 GPa示す。相図は

な SNS’型のジョセフソン素子の特性が表れていることがわかった。また UPt3, Al共に

が低温にシフトするため、ジョセフソン臨界電流も低温から出始めてୡܶ圧力印加により 

ୡܶいることがわかる。バルクの 直下からジョセフソン電流が観測されていないのは、常

伝導層として超伝導体間に Cu(Al)を挟んでいるためである。 (1.33)式で示されるように
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Fig.3-10 UPt3-Cu(Al)-Al素子のジョセフソン臨界電流の温度依存性

が増加୒݀に比例するので常伝導が厚いほど、つまり⁄ )୒−݀(expジョセフソン電流は ߦ୒

するほどジョセフソン電流は減少することがわかる。 

3.8 UPt3の温度圧力相図

とFig.3-11温度－圧力の相図に と定義し、୎ܶジョセフソン臨界電流の出始めの温度を 

して示した。 BC boundaryと書かれた破線は Boukhnyらによって得られた B相と C

	ܶܶܶ相の境界線である。赤丸はバルクの ୡ ୎	 ୡ、青三角は を表す。バルクの の圧力変化をみ

ると臨界圧力付近で折れ曲がっているかのようにも見えるが、概ね線形的に減少してい

୎ܶることがわかる。一方 は臨界圧力以上で急激に低温側にシフトしていることがわか

る。 

3.8.1 秩序変数からみた UPt3の超伝導状態[75, 76] 

ジョセフソン効果の有無は、次式のラシュバ型スピン軌道相互作用から計算すること

が出来る [76, 77]。 

࢑ି,࢑ି,ଶ௘
=ܫ −
ℏ
Im∑௞,௟

(் (

ாೖா	

)
∝ (3.8) ࢑ ࢊ∙(࢔×࢑)

	ܶ )(Ψと)ࢊ)࢑ここで、 

൫࢑෡࢒)் ࢒

(

)

೗

ෝ࢔×

ாೖାா

∗൯∙ௗ(࢑)ஏ(࢒

)೗

		と࢑れスピン対各成分とスピン軌道相互作用を介したトンネル行列要素である。また࢔

,ܶはそれぞれスピン三重項、一重項の秩序変数であり、 

 はそれぞれ波数ベクトルと単位ベクトルである。この計算結果が有限)≠ܫ0

׬ ݀
ᇲ 

ᇱはそれぞ ࢒

)のときジョ

セフソン効果は許容されることとなる。 3.1.1で述べたように、 UPt3の秩序変数の候補

として 2つのモデルが提案されている。それぞれについて考察する。 
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Fig.3-11 UPt3の圧力相図 

・E2uモデル[32] 

௕

݇௕	 ௕

ܿ

( 

B相と C相での秩序変数はそれぞれ以下のようになる。

ଶ

݇ଶ

+݅

+݅

௔(

௔

~Im

~ ࢑ ࢊ݇

࢑

(

(

相：B

ベクトルがࢊ

ܿ

どちらの相についても、常に 

݇

)݇

ሾ݇

)

相：Cࢊ(

ܿ

௖̂

) ሿ̂ܿ௖݇ ݇݅=2 ܿ̂௖݇௔

軸方向を向いた形となっている。本研究に

軸に平行に電流が流れるような素子であるため、E2uモデルおいてジョセフソン接合は 

では常にジョセフソン効果は禁止される。

・E1uモデル[36, 37] 

ଶ
௖(

)ଶ
௖

෠ܾ

(

)

)

ܿ

B相と C相での秩序変数はそ

̂

れぞれ以下のようになる。

࢑ ࢊ݇݇+15݇ܿ− =൫相：B

−15݇=݇࢑

) ൯௔

̂ܿ

௕

 C相：ࢊ

(

(

B相における 

௕

軸方向でのジョセフソン効果の有無は(3.8)式から

ܿ)࢔×࢑(15݇ୡ݊−݇ , ≠ܫ

となるためジョセフソン効果は許容される。一方で C相ではࢊベクトルが

ଶ 0 =ࢊ∙ ( )
ୠ

ଶ
ୡ

いているためジョセフソン効果は禁止される。

以上のことから E2uを考える必要はないことがわかる。本研究では UPt3の秩序変数

が E1uモデルであるという仮定のもと考察を行うこととする。 

-axis : 

軸方向に向ܿ
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Fig.3-12

Pressure (GPa) 

ୡܶ⁄୎ܶ

臨界圧力以上の超伝導相について 

の圧力依存性

3.8.2 

3.8.2.1 臨界圧力以上に C相が存在する場合

この場合、 C相でもジョセフソン効果が観測されていることとなるので、秩序変数と

して E1uを仮定している限り、臨界圧力以上で C相が出現している確率は極めて低いと

考えられる。 

3.8.2.2 臨界圧力以上で B相のみ存在する場合

こちらの場合では、 B相でジョセフソン効果が観測されていることとなるので E1uと

も矛盾せず、臨界圧力以上は B相である可能性が高い。以下に臨界圧力前後で物性の

変化について考察する。 

3.8.3 臨界圧力以上でのジョセフソン効果の振舞い 

୎ܶにおいて、ジョセフソン臨界電流の出始めの温度 

⁄

Fig.3-11

 ܲܲ<が急激に変化していることがわかる。 ܶ݀݀ܲ前後で ୎ ୡ

はFig.3-12である。 )GPa/K(= −3.06 ୎ܶ⁄݀݀ܲではୡܲ ܲ<であり、 

ܲはほぼ一定であるが、 ܶܶܲる。 ୡ ୎ ୡ ୡ

݀

ܶ

୎ܶ

ୡ 

に着目すると、臨界圧力 

GPa/K(6.22	= −⁄

୎ܶ

݀ܲでは 

⁄ の圧力依存性であ 

ୡܲ以上で急激に減少している、つまり 

)  

以下では 以上⁄

でジョセフソン電流が抑制されていることを意味する。

この原因について考察する。臨界圧力以上での変化を書き出すと 

1. AFモーメントの消失 [26] 

2. マイスナー分率の増大 (ピンニングの量の減少 ) 

ᇱ  , (࢒ ,࢑)

3. 磁場侵入長の減少 (effective mass の減少 or 超伝導電子密度の増大 )

ܶܶ ) − ,࢑−࢒(ܶ

である。 effective massが減少していると仮定すればトンネル行列要素は増大すること

 。1はトンネル行列要素であり、 式において、 (3.8)である∝݉⁄ (࢒ ,࢑)

を意味し、ジョセフソン電流はむしろ増大するはずである。また超伝導電子密度の増大 
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も同様に、ジョセフソン電流を増大させるはずである。現段階では臨界圧力以上で観測

されている振舞だけではジョセフソン電流の抑制を説明することは不可能である。

以上を踏まえると臨界圧力以上は C相でなく B相であり、 AFモーメントの存在が 

SBFである可能性を示唆している。しかしながら B相と仮定した場合でも、臨界圧力

以上で様々な物性の変化が表れていることから、何らかの modifyされた B相である可

能性が高い。これは Joyntが予想している Fig.1-7に類似するような形となっている。 

Fig.1-7(d)において、臨界圧力前後で ”elliptical”及び、 ”circular”がそれぞれ本研究にお

ける B相と modified B相であると考えると modified B相は B相内の二成分の波動関

数の比率が変化していることとなる。

෠ܾ ෠ܾ

再び E1uモデルの波動関

̂

数について考える。 B相におけるジョセフソン効果は 

݇)−15݇(ܿ݇と)5݇ ௕ ௔

ܿジョセフソン効果に寄与しておらず、 

ଶ
௖( )−15݇(

軸方向に向いている

௔݇ −1 ଶ
௖

ଶ
௖の線形結合で表

̂

されるが、実際には 

ベクトルが ࢊは−15݇(ܿ݇

ଶ
௖

ためジョセフソン効果に影響を与え

̂

ない。臨界圧力以上でのジョセフソン電流の抑制を

−1݇

) 

部分しか

ଶ
௖௕

(

の振幅が減少していると仮定すれば、ジョセフソン電流の抑

) ܿ5݇௕

(෠ܾ

考えると、一つの可能性として、 

)−15݇௔݇

制をうまく説明できる。ただし、この可能性をサポートするような実験や理論は今のと

ଶ
௖

の成分が増大し、相対的にもう片方の波

動関数である 

ころ存在していないため、あくまでも一つの可能性である。 

3.9 第 3章まとめ

重い電子系超伝導体 UPt3の圧力下におけるジョセフソン効果及び磁化測定を行った。

その結果、磁化測定では SBFである AFモーメントの消失を境にピンニングが減少す

ることを発見した。ジョセフソン効果の測定では、その磁場特性が圧力下でも理想的な 

Fraunhofer回折図形を示していることから圧力下でもジョセフソン効果の測定が可能

であることがわかった。また臨界圧力以上では回折図形の磁場周期が広がっており、 

UPt3の磁場侵入長が減少している可能性があることがわかった。これは effective mass

の減少または、超伝導電子密度の増大を示唆しているが、本研究だけではどちらが変化

しているか不明である。一軸応力の比熱測定から静水圧力下でも C相が表れる可能性

が考えられていたが、ジョセフソン電流が観測される出始めの温度依存性から得られた

圧力相図に対して、報告されている B相と C相の相境界を我々の相図に当てはめると 

(Fig.3-11中の BC boundary)、臨界圧力以上でも C相でなく B相が表れている可能性

が高い。また臨界圧力以上ではジョセフソン効果が抑制されていることがわかった。臨

界圧力以上での磁場侵入長の減少はジョセフソン電流の増大につながる筈であるので、

磁性と超伝導の共存に関連する別の要因でジョセフソン効果の抑制が表れたと考えら

れる。

前後での振舞いがわかୡܲ軸方向での圧力下での測定点が少なく ܽ今後の課題として、 

軸方向におけるジョセフソン効果の測定を行う必要がある。ܽらないので、 
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第 4章  実験結果(UPt3 : 点接合分光による超伝導ギャップ構造の探索)[77] 

4.1 目的

超伝導のギャップ構造について着目して考える。通常の BCS理論の場合、超伝導ギ

ャップは等方的な fullギャップとなる。一方 unconventionalな超伝導の場合、超伝導

対関数が異方的であるため、特定の方向で零になる部分 (node)が存在する。提案されて

いる 2つの候補を比較すると、 B相において Table.4-1のようなギャップ構造の違いが

あることがわかる。 

ܿ

ܾ

Table.4-1 2つのモデルにおける超伝導ギャップ構造の違い 

軸方向に point node 軸方向に point node ܿ

ܾ

E2u[31] E 1u[35]

ܽ ܽ
超伝導ギャップ 

面内に line nodeあり あり 面内に line nodeなし なし 

UPt3における点接合分光は過去に Gollらにより行われている [78, 79, 80, 81]。彼ら

ܿはギャップを示唆する零バイアスにおける微分抵抗の増大は 

ܿ面内では観測されないことから、 -ܾܽ

軸方向でのみ観測され、 

ܾ	ܽ軸方向に point node、 面内に line nodeをも- 

つ E2uで説明できると主張している。しかしながら、近年提案された候補である E1uで

ܽܿ ܾ軸方向の point nodeという点では同じであるが、 

彼らの結果とは矛盾している。また、彼らの測定した接触抵抗は約 0.38 Ωと小さいた

め、ballisticでない可能性がある。そこで改めて UPt3の点接合分光測定を行うことで、

超伝導ギャップ構造の探索を行った。本研究では低温低磁場の B相に着目して研究を

行った。 

面内に line nodeはもたず、は、 - 

Fig.4-1 先行研究における UPt3-Pt間の

微分抵抗のバイアス電圧依存性 

[78, 79, 80, 81] 
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4.2 UPt3試料について 

  本研究で用いられた試料はジョセフソン効果の時と同様に、   ࢈

日本原子力機構から提供されたものであるが、同サンプルでな

いことを留意したい。サンプルは Fig.4-2のような形をしている。
  ࢇ

 ࢉ

ܾܽ接触面には研磨などの機械的・化学的処理をせずに 

ܿ

-面は as 

grown面、 

セフソン効果測定に用いた試料では研磨したためか、オーミッ

軸方向は劈開面を用いて測定を行った。これはジョ

Fig.4-2  UPt3試料 

クな特性しか得られなかったためである。これについては付録 Aで示す。また、常伝

導針は Ptを用いた。一部 Au, W針を用いたがそれらについても付録 Aに示す。 

 

 

4.3 UPt3の超伝導状態での点接合分光 

 Fig.4-3に各軸方向における UPt3-Pt間の微分抵抗のバイアス電圧依存性を示す。接

触抵抗については、先行研究と比べ大きくなっていることから ballistic limitに近づい

たと考えられる。 (1.37)式を用いて各軸の接触抵抗を Sharvin抵抗と Maxwell抵抗に

が成り立って୑୅ଡ଼≫ܴ ୗୌ୅ܴのようになる。すべての軸について、 Table.4-2分離すると

いる。つまり、このスペクトルはフェルミ面近傍の状態密度の情報を反映したスペクト

ルであることがわかる。 

଴ܴ  それぞれのスペクトルをみると零バイアスでの微分抵抗 ܸ=⁄ =൫ܸ݀ ܫ݀)

昀低温で零バイアス近傍において微分抵抗が上に 

0)൯が低温

でもほとんどしか変化していないが、

2.64 
0.64K I || c 0.61K I || b (a) 0.7K I || a (b) (c) 

0.56 0.51 0.42 2.4 
0.46 0.29 0.32 

16.2 0.32 0.23 0.21 
0.26 0.15 0.14 
0.13 0.098 2.56 

d
V/
dI
 (
Ω) 0.055 

16 

d
V/
dI
 (
Ω)

d
V/
dI
 (
Ω)
 

2.48 

15.8 2.3 

−2 0  2  −2 0  2  −2 0  2  

V (mV) V (mV) V (mV) 

Fig.4-3 UPt3-Pt間の各軸における微分抵抗のバイアス電圧依存性 

     それぞれ (a)0.04 Ω, (b)0.02 Ω, (c)0.01 Ωずらしてプロットしている 
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、୑୅ଡ଼ܴ抵抗Maxwell、ୗୌ୅ܴ抵抗Sharvin

)

、

ܿ

) (

0.43 

଴ܴ間の各軸における接触抵抗 -PtUPt3

K,(ρ	0.7ܫ⊥ܿK,(ρ) 0.7ܫ∥

ષࡾۯ۶܁ 

Table.4-2  

݀接触半径 

 ࢇ∥ࡵ

、 ~1.0	μΩ	cm、

૙ (ષ)ࡾ

15.97

として計算

)ܕܖ(

5.8  

୊݇、[20]~0.5	μΩ	cm

)ષࡾ܆ۯۻ 

~10	nmଵି

)	ࢊ

15.54

∥ࡵ  ࢈ 2.53  2.36  0.17  14.8 

2.34 ࢉ∥ࡵ  2.26  0.08  19.3 

凸のピークを示していることがわかった。しかしながら、そのピーク強度は非常に小さ

い。そこで対称成分と非対称成分に分離する操作を行った。 

4.3.1	対称成分と非対称成分の分離

得られたスペクトルを対称成分と非対称成分への分離を行うために、以下のような解

) )

−ܸ+ܸ

析を行った。

(

ௗ௏

ௗூ 

(

− 
ௗ௏

ௗூ 

対称成分： ቀ
ௗ௏

ௗூ
ቁ ቂ +ܸ −ܸ ቃ

ଵ

ଶ

ௗ௏

ௗூ 
+ 
ௗ௏

ௗூୱ୷୫ 
= (4.1)  

( )  ( ) ቁ ቂ ቃቀ
ௗ௏

ௗூ

ଵ

ଶୟୱ୷୫ 
= (4.2) 非対称成分： 

・対称成分について

対称成分のスペクトルは主に電子の状態密度の情報を含んでいる。そのため、超伝

導状態におけるエネルギーギャップの大きさや近藤効果による状態密度の増大など

を観測できることが期待される。

・非対称成分について

非対称成分のスペクトルは対称性成分以外の情報、主にゼーベック効果による情報

を含んでいる。これは異種金属の点接合であるため、 2つの金属のゼーベック係数の

違いによって生じた電圧が非対称成分の原因となっている。

また、近年この非対称成分は Fano効果によるものであるという考え方が出てきて

いる。 Fano効果は離散的なエネルギー準位が連続的なエネルギー状態の中に埋め込

まれている系に生じる現象であり、非対称なスペクトルが生じる効果である [82]。 

4.3.2 UPt3のスペクトルの解析 

Fig.4-4に Fig.4-3を対称成分と非対称成分に分離したスペクトルを示す。分離操作

ܾܿܽを行うことで 軸方向において、零バイアス近傍における微分抵抗に上に凸のピ,  ,  

ークを明確に確認することができた。通常ならば、この得られたスペクトルに対して 

BTKフィットを行い、超伝導ギャップの大きさを見積もる [83]。しかしながら、常伝

導状態での V字構造がバックグラウンドとして大きく残っているため、 BTKフィット
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Fig.4-4 UPt3-Pt間のトンネルスペクトル (超伝導) 


：対称成分(a)∥ܫܽ(c) ,ܫ	ܾ∥(d) , ∥ܫܿ	

∥ܽ 

 それぞれ、0.04 Ω, 0.02 Ω, 0.01 Ωずらしている。

非対称成分： (b)ܫ	  

が不可能である。この V字構造に関しては 4.5で議論する。そこで得られたスペクトル

の double minimumの幅を超伝導ギャップの大きさ 2Δと仮定すると、おおよそどの軸

においても Δ~	 0.5 meV程度の大きさとなった。

ୡܶ݇

これは BCS理論における絶対零度のギ

ୡܶ0.088 meV (Δ~	から見積もった大きさ、 

6~7倍近い大きさである。先行研究におけるギャップの大きさはΔ~	 0.039 meVや

Δ~	 0.058 meV程度であり [79, 80, 81, 82]、本研究で得られたギャップの値は非常に大

ୡܶ݇

ャップの大きさ Δ=1.76 ~0.58 K)よりも ୆

他のU化合物である URu2Si2でも、 Δ = 1.76 =0.27 ୆  meVきいということがわかる。

に対して Δ~	0.7 meVという大きな値を持った報告もある [84] 。 

この大きなギャップ値が観測された理由として次の事が考えられる。本研究では 

UPt3表面上に Pt針を突き立てることで接合を形成しているが、 Pt針を表面に押し当

てたときに UPt3の表面の結晶構造が壊れその部分が超伝導転移せずに常伝導のまま残

ることで、その部分の電圧が足しあわされて測定されるため、実際の値よりも大きな値 

 。となった可能性がある。しかしながら、この考察でもまだ問題点が残る∥ܫ

 程度であり、一方、 Ω16触抵抗は約∥ܫやܾ∥ܫܿ

ܽ

の時は約 2 Ω程度であるにも関わらず、 

の時の接 

3つの方向で同程度の Δが観測されているからである。そのため、零バイアス近傍で微

分抵抗の上に凸のピークが観測された事実は不変であるが、ギャップの大きさについて

はこれ以上の議論は困難であると考えられる。 
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4.4 UPt3におけるトンネルスペクトルの理論計算 [85]

提案されている 2つのモデルに対し、どのような場合に微分抵抗に上に凸のピークが

表れるか検証を行った。この理論計算は現・東京大学 堤康正  氏によって計算してい

ただいた結果である。計算に利用したモデルは柏谷らの計算で使用された 

(4.3)
)ா(ೃୡ୭ୱ ఞఙಿௗఠఙ

=
ୡ୭ୱ ఞ )ா(ೄௗఠఙ

ߪ்)ܧ(=
׬׬

ୡ୭ୱ ఞಿௗఠఙ׬ୡ୭ୱ ఞ ಿௗఠఙ׬

という式で、ノーマル状態の値で規格化したトンネル伝導度を利用している [86]。但し 

ௌは S-I-N接合における接合のコンダߪ 、ேは N-I-N接合における接合コンダクタンスߪ

クタンス、 ߯ 軸と の߱なす角である。オーダーパラメータは階段関数的に変化するも 

଴ܼ

ݔ

ܶ=のとし、 0

は 

Kの条件で計算を行っている。また、 

ܿܿ

は接合間の障壁強度を表してい

軸に平行な場合、 

に両モデルにおける計算結果を示す。 E1uモデルでのみ上に凸のピークが表れており、 

E2uでは表れていないことがわかる。このことから実験結果と比較すると UPt3の超伝

導状態は E1uで説明することが出来る。 

る。それぞれ、点接触が 軸に垂直な場合が計算されている。 Fig.4-5

Fig.4-5 2つのモデルにおけるトンネルスペクトルの理論計算
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4.5 UPt3の常伝導状態での点接合分光 

 Fig.4-4において、常伝導状態においても V字構造のトンネルスペクトルが得られた。

通常、常伝導状態におけるスペクトルは Fig.1-37のように微分抵抗はバイアス電圧に

よらず一定である。これは対象物質のフェルミ面が変化していないためである。スペク

トルが一定でない場合に考えられるのは以下の 2つである。 

 I. 接触部分の抵抗が thermal regime 

 II. 強磁性転移や反強磁性転移などの磁気秩序や近藤効果による効果 

Iについて、これは接触部分の抵抗が Sharvin抵抗に比べて Maxwell抵抗の方が大

きい場合である。この場合、接触部分に Joule発熱が生じることにより、試料の電気抵

抗率の温度依存性に依存してスペクトルが変化する。しかしながらこの変化はバルクの

電気抵抗率を反映しているため、状態密度の情報を反映しているわけではない。 

IIについて、超伝導転移よりも高温で磁気転移や近藤効果により、フェルミ面近傍に

おける状態密度が変化した場合、常伝導状態でも微分抵抗のバイアス電圧依存性がに変

化が表れる。 UPt3の場合、約 20 Kで近藤効果、約 5 Kで反強磁性秩序となることが

知られている。もし、どちらかの温度以下でスペクトルに変化が表れれば、その V字

構造の原因が特定できる。そこで UPt3の常伝導状態での V字構造が消失する温度を調

べた。 Fig.4-6は 4.2 K以上における UPt3-Pt間の微分抵抗のバイアス電圧依存性であ

る。Fig.4-4とは異なり、スペクトルはシフトさせていないことに注意すると、 4.2 K 

程度で一定となることがわかった。15 - 20 Kスペクトルは約 ଴ܴ以上で 

0~2୏ܶ

が急激に増大し、

この温度はおおよそ近藤温度 Kと一致している [20]。 

12 
(a) Contact A I || c (b) Contact B I || c 

20 

T(K) =  20.7 10 T(K) =  15 

d
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Fig.4-6  Fig.4-4 UPt3-Pt間のトンネルスペクトル (常伝導) 
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の増大について考える。この増大はおおよそ Maxwell抵抗で説明できる。 

 、4.7であるので~ (K 	4.2)ߩ⁄(K 15)ߩ

୑୅ଡ଼ܴでContact A	 

଴

抵抗の計算値の差はそれぞれ 

ܴとなり、これらはほぼ 5.2	ΩでContact B、~3.8	Ω 

଴ܴまず、 

4.2 Kと 15 Kにおける電気抵抗率の比は 

K

4.2 Kと 15

(15 K) − 

で観測された変化であ

における Maxwell

)4.2	K(୑୅ଡ଼ܴ

ることがわかる。

 次に V字スペクトルの変化について考える。 4.2 Kでは接触抵抗は Maxwell抵抗よ

りも Sharvin抵抗が大きく ballisticであるが、 Contact Aでは 7.2 K以上、 Contact B

では 10 K以上では Sharvin抵抗よりも Maxwell抵抗が上回る。つまり温度上昇に伴

い、ballisticから diffusive又は thermal regimeへと移りかわっており、スペクトルは 

UPt3の電子の状態密度を反映していないことになる。少なくとも 4.2 Kの ballistic 

regimeにおける V字構造は近藤効果を反映したものと考えられるが、それ以上の温度

では diffusive また thermal regimeである。そのため、スペクトルのピークの消失は

が変化することが原因であると考えら ୑୅ଡ଼ܴ近藤効果または接合部分の温度上昇により

れる。

上述したが、 thermal regimeにおけるスペクトルは電気抵抗率の温度依存性で解釈

は、次式で୔େܶを印加したときの接合部分の昀大温度 ܸすることができる。バイアス電圧 

ටܶ=୔େܶ

はローレンツ数 ܮ	は熱浴の温度、 ୠୟ୲୦ܶ但し、 

の場合  4.2 K~ୠୟ୲୦ܶの時の接合部分の温度は、 

となる。電気抵抗率の比  20 K~୔େܶߩ)K	14(⁄ߩ)

表される [63]。 

ଶ +
௏మ

ୠୟ୲୦ ସ௅
 (4.4)

ܮܮ × 2.45 =

ܶ

10ି଼  Vଶ⁄

୔େ~ 14 Kであり、 

4.2 K) ~4.3, ߩ(20 K)⁄ 

と印加mVV=0→4の増大に関連している。例えば、電圧 ୑୅ଡ଼ܴると、この温度上昇は

K 4 mV ( 

ܶ

ߩ

ܸ=である。)ଶ 

ୠୟ୲୦~ 15 Kの場合 

(15 K) ~1.3を用い

した場合の微分抵抗の変化は、 Contact Aでは 4.2 Kで 3.3 Ωの微分抵抗の増大、 15 K

では 1.4 Ωの微分抵抗の増大がある。一方、 Contact Bでは 4.2 Kでは 4.2 Ωの微分抵

抗の増大、 15 Kでは 2 Ωの微分抵抗の増大がある。局所的な発熱や電気抵抗率の温度

変化はスペクトルの消失を定性的には説明できるが、 Contact B において 4 meV以下

で観測された変化よりもはるかに小さい。これは本研究での接触抵抗が 20 K以下でも 

diffusive regimeであり、そのスペクトルは電子の状態密度を反映しているためと考え

0~2୏ܶ K以下で変化していることられる。つまり、本研究で得られた V字ギャップは 

から、近藤効果を反映したスペクトルである。
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4.6 第 4章まとめ

ܿ

ܽ間の点接合分光測定を行った。その結果、超伝導状態では -PtUPt3本研究では 

軸方向において、零バイアス近傍における微分抵抗に上に凸のピークを明確に確認す

, ܾ,  

ることができた。また、理論計算からも E1uモデルにおいてのみ上に凸のピークが生じ

ることから、 UPt3の超伝導状態は E2uモデルよりも E1uモデルで上手く説明できること

がわかった。また、常伝導状態において V字構造のスペクトルを観測したが、このス

ペクトルは約 15~20 K程度で消失することがわかった。この温度は UPt3の近藤温度 

字構造のスペクトルは近藤効果によるものVに対応していることから、この K~20୏ܶ

であることがわかった。

今後の課題として、本研究では低温低磁場の B相に着目して研究を行ったが、磁場

中での測定を行い、 C相における測定も行いより詳細な UPt3のギャップ構造について

議論する必要があると考えられる。
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第 5章  実験結果(UBe13 : 超伝導相内における低温異常の起源の解明)[87] 

5.1 UBe13におけるジョセフソン効果と点接合分光(先行研究) 

UBe13のトンネル効果の先行研究は、過去にジョセフソン効果と点接合分光が行われ

ている。以下にそれぞれについてその内容を示す。 

5.1.1 ジョセフソン効果[88, 89] 

ジョセフソン効果の研究は点接触型の UBe13-Ta接合間で Hanらによって行われた。 

Fig.5-1に UBe13-Ta間におけるジョセフソン臨界電流の温度依存性を示す。彼らは 

UBe13の転移温度以上からジョセフソン電流が観測される Proximity-Induced 

ݏ

み出すことによっておこる現象である。 UBe13の 

Josephson Effet(PIJE)を観測した。これは UBe13中に 

ୡܶ

波超伝導体 (Ta)の波動関数が浸

以下で、ジョセフソン電流は温度低

下に伴い減少する。これは UBe13の超伝導が Ta側からくる 波超伝導を抑制しているݏ

ことを示唆しており、 UBe13の超伝導が奇パリティであると主張している。

一方で、本研究室において以前測定された積層型 UBe13-Cu-Nbの接合を用いた研究

では通常の SNS接合におけるジョセフソン電流が観測されており、 PIJEは観測され

なかった。 

5.1.2 点接合分光[90, 91, 92] 

点接合分光の研究は UBe13-Au間において Waሷltiらによって行われた。 Fig.5-2に各

温度における微分抵抗のバイアス電圧依存性を示す。彼らは超伝導転移温度以下で巨大

な零バイアスコンダクタンスピークが観測され超伝導ギャップにノードの存在を示唆

した。しかし、この接合は ballistic regimeでなくむしろ thermal regimeであること

から、バルクの抵抗を反映したスペクトル、つまり零バイアスコンダクタンスピークは

超伝導転移による UBe13の抵抗の減少を表したものである可能性がある。 

Fig.5-1 UBe13-Ta間のジョセフソン効果

の温度依存性 [89] 

Fig.5-2 UBe13-Au間の微分抵抗の

バイアス電圧依存性 [91] 
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5.2  本研究の目的 

  上述の通り、 UBe13のトンネル効果の研究は UBe13が unconventionalな超伝導状態

である証拠として用いられてきたが、 Fig.1-28で示すような超伝導状態の中の anomaly

を検出するような試みはなされていない。

分光の 2つの手法を用いて、超伝導転移温度よりも低温で現れる ”

そこで本研究ではジョセフソン効果と点接合

୐ܶ anomaly”の観測

を試み、その起源についての解明を目的とし研究を行った。 

 

5.3 UBe13試料について 

 UBe13試料は UPt3と同様に日本原子力研究開発機構から提供された試料で単結晶と

多結晶両方について測定を行った。但し、ジョセフソン効果については単結晶の大きさ

が 1 mm以下の非常に小さな試料であり接合を作ることができないため多結晶につい

てのみ測定を行った。単結晶は Al-flux法[92]により育成し、多結晶は Uと Beをアル

ゴン雰囲気中でアーク炉の中で溶解し作製した。 

 

5.4  電気抵抗率及び直流磁化測定 

 Fig.5-3に UBe13の単結晶、多結晶における電気抵抗率及び、直流磁化の温度依存性

を示す。電気抵抗率は単結晶、多結晶ともに温度低下に伴い直線的に減少にその後零抵

抗を示した。超伝導転移温度は単結晶、多結晶で異なり、それぞれ 0.8 Kと 0.91 Kで

あった。 UBe13の超伝導転移温度は試料により大きく異なることが知られており、超伝

導転移温度は 0.9 K程度で出現する ”H-type”の超伝導体と 0.7 K程度で出現す

る”L-type”が存在する。今回用いた試料は多結晶については高温で零抵抗を示している

ことから、いわゆる ”H-type”の超伝導体であることがわかる。一方、単結晶について

は”H-type”と”L-type”の中間あたりであることがわかる。電気抵抗率の大きさをみると 

Fig5-2, 5-3と同様に超伝導転移近傍でも比較的大きな残留抵抗が残っており、先行研

究と同様の振舞いをしていることがわかった。 

(a) 0 (b) 
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Fig.5-3 UBe13における(a)電気抵抗率と (b)直流磁化の温度依存性 
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Fig.5-4 Fig.5-13(b)の FCの低温部分の拡大図 

直流磁化測定について、 ZFCにおける完全反磁性を 4πχ୞୊େ =−1としてプロットした。

また、試料中のピン止めの割合を示す指標としてマイスナー分率を ߯୊େ⁄߯୞୊େと定義した。

多結晶では ߯୊େ⁄߯୞୊େ ~	0.1に対して、単結晶は ߯୊େ⁄߯୞୊େ ~	0.8となった。一般的に質の

劣る試料の場合、格子欠陥や歪・不純物などの影響により超伝導転移時に試料中に磁束

がピン止めされマイスナー分率は小さくなるが、単結晶では非常に大きな値を示してい
4
π
χ F
C 

ることから、純度の高い試料であることがわかる。但し、 RRR	~	500の非常に純度の高

い UPt3のような物質でも ߯୊େ⁄߯୞୊େ	~	0.02と小さな値となる場合もある [94]。 

  超伝導転移温度を比較すると、電気抵抗率・磁化ともに onsetとはおおよそ同じ温度

であるが、反磁性やマイスナー効果は零抵抗を示す温度よりも低温で一定になっている

ことがわかった。これは磁化が電気抵抗よりも直接的にバルクの物性を反映しているた

୐

anomalyに伴う磁化の変化は観測されなかったことから、少なくとも本研究における

)~0.7	K(ܶ

୐ܶ磁化測定の精度範囲内で 

めであると考えられる。 

 Fig.5-4に Fig.5-3(b)の低温部分の拡大図を示す。 について着目すると、 

を検出することは難しいと考えられる。 

 

5.5  ジョセフソン効果 

は間に ”－”の厚みを示し、 Cuは୒݀に作製したジョセフソン接合を示す。 Table.5-1 

。 : Fig.2-2(b)) ݂ܿݓݐ× ܵ=(は接合の大きさを表す ܵを積層していないことを示す。 Cu

但し、 UN2及び、 UCNは先行研究で測定された素子である [90]。Fig.5-5にジョセフ

⁄ܵୡ=ܫୡܬの温度依存性を示す。但し、 ୡܬソン臨界電流密度 

 

Table.5-1 UBe13のジョセフソン素子の特性

(ૄ  ൯ܕ܋૚૙૞ି൫×ࡿ (ܕ

UBe13-Al(UA1) ― 28.3 

UBe13-Al(UA2) ― 173 

UBe13-Nb(UN1) ― 24.3 

UBe13-Nb(UN2)[89] ― 290  

UBe13-Cu-Nb(UCN)[89]  0.8   190   

૛
 Josephson junctionࢊۼ

である。 
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特性 ܸܫ−におけるUN1のジョセフソン臨界電流密度の温度依存性 挿図は 13Fig.5-5 (a)UBe

 (b)UN1における再現性の確認及び、 UN1,UN2部分の拡大図

特性から典型的なジョセフソン効果が観測されていることが  ܸܫ−ヒステリシスのない

わかる。 Fig.5-5(a)において 5種類の接合のうち、 UBe13と Nbを直接接合した UN1及

び、UN2では UBe13の超伝導転移温度直下からジョセフソン臨界電流が観測された。 

では緩やかにジョ ୡ<ܶ <ܶ ୎୉ܶで折れ曲がりが観測された。 K~0.7	 ୎୉ܶにおいて、 UN1

ではジョセフソン臨界電流が急激に増大す୎୉ܶܶ<セフソン臨界電流は大きくなるが、 

る振る舞いが観測された。 UN1の再現性を確認するため 2度同様の測定を行ったが、 

Fig.5-5(b)において再現性が確認された。 UN2は他の接合に比べて、ジョセフソン臨界

電流が非常に大きいことがわかる。この接合は表面を研磨しておらず、表面に高抵抗層

が生じていないためであると考えられる。一方、 UBe13と Alを直接接合した UA1と 

UA2、UBe13と Nbの間に Cuを挟むことで超伝導間の結合を弱くした UCNでは、約 

0.7 K以下で急激に発達するようなジョセフソン臨界電流を観測した。

度が高い conventionalな超伝導体 Nb( ~9.2	 K), Al(

超伝導体同士を直接接合した SS’接合の場合、対向電極が UBe13よりも超伝導転移温

の超UBe13であるため、 K)~1.2	 ୡܶୡܶ

|

ܨ

ܬ

ܨ

伝導転移直下からジョセフソン効果が観測されることが期待される。 SNS’素子のジョ

。[93]を考えたとき次式で表される ୡܬセフソン臨界電流 

ܨ||′ܨ
2݁ℏ

ଵଶ݉ܯୡ

′ܨ

は一定であると考えてよく、実際

以下୎୉ܶ

|||

|

は SNと NS’界面の凝縮振幅を表す。 UBe13

|

が直接関係しているものと考えられる。例えば UN1では、 

= 

|

は Alや Nbよりも十分低温で超伝導になるため、 

ܬୡ′ܨ|

、electron massは݉は係数、 ଵଶܯ

| 

,  

| 

|

(

は UBe13の

′ܨ|

Δ

の 

で UBe13の

Δ୅୪⁄Δ୒ୠ 

が増大している。 UA1や UA2の場合、 UN1と比べて超伝導ギャップの

୅୪ =017 meV, Δ୒ୠ =1.5比 .  meV)だけ、ジョセフソン臨界電流が抑制される 
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Fig.5-6 ジョセフソン臨界電流の磁場依存性

以下でのジョセフソン臨界電流の大きさは、 ୎୉ܶの-AlUBe13ことになる。つまり、 

UBe13-Nb界面と比べて、 UBe13-Al界面の凝縮振幅が小さいことで抑制されていると考

ܫ	

ୡܶ

えられる。 

UN1 でみられたジョセフソン臨界電流の折れ曲がりは、 UPt3-Nb( ∥ܿ )素子でも観

ି~0.52 Kが本研測されている [24]。UPt3の場合における A相から B相への転移温度 

に対応しており、ジョセフソン臨界電流に折れ曲がりが観測され、温度୎୉ܶ究における 

が観測されてanomalyという温度は K~0.7	 ୎୉ܶ減少に伴い急激に発達する。さらにこの 

と良い一致を示していることがわかる。K~0.7	 ୐ܶいる 

୐	ܶ この anomalyの起源について考察する。仮に 以下で何らかの磁気秩序が発生して

いるならば、ジョセフソン臨界電流は温度低下に伴い増加するのではなくむしろ減少す

るはずである。これはジョセフソン効果が非常に磁場に敏感で、少しの磁場で減衰する

以下で増加する振舞いを示した。こ୐ܶためである。しかし、本研究で得られたデータは 

れは磁気秩序よりむしろ超伝導性の増強を示唆している。またこの結果は、 Thドープ

系の低温側の超伝導転移時に低磁場でクーパー対が増大している結果とよく一致して

いる[94]。 

Fig.5-6に UN1と UA2におけるジョセフソン臨界電流の磁場依存性を示す。接合面

内に一様に電流が流れている場合、ジョセフソン臨界電流の磁場特性はフラウンホーフ

ァ回折図形を示すことや、磁束のトラップの防止策として type-Iの超伝導体の Alを使

用するなどはすでに第一章から第三章の間で述べている。どちらの素子についても磁場

特性はランダムな振動型の磁場特性が得られた。これは結晶の grainの方向による秩序

変数の空間変調や 2つの超伝導体の接合面内が均一でないことを示唆している。 UBe13

が結晶の方向に依存して位相が変わるような unconventionalな秩序変数であるなら、

多結晶を通して流れるジョセフソン臨界電流は必然的に異なる位相をもつ局所的な電

流の和となり、結果として磁場特性はフラウンホーファ回折図形でなくランダムな振動

型のパターンとなる。但し、ジョセフソン臨界電流は秩序変数に大きく依存しているの

はジョセフソン臨界電流の温度依存性で観測されたことになる。 anomaly୐ܶで、 
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5.6 点接合分光

本研究では 25個以上の点接触を作製した。 Table.5-2に本研究で non-ohmicな抵抗

が観測された接合とその接合の評価を示す。但し、 Contact A-Cが単結晶、 Contact D-F

が多結晶の結果である。 Fig.5-7に Contact A-Fにおける点接合分光の常伝導状態と超

V以下で零バイアス付近に明瞭に ୡܶ伝導状態でのスペクトルの比較を示す。多結晶では 

字構造の成長が観測されているが、単結晶では常伝導状態においてすでに V字構造の

ୡܶスペクトルが観測され、 以下でも零バイアスの減少は僅かであることがわかった。

単結晶で観測された非対称な double maximaのスペクトルは、過去の報告で多結晶の、

特に高い接触抵抗の場合にも報告されており、それらのスペクトルが単結晶特有のもの

でなく表面の状態に影響していることがわかる。また、過去の報告でも Fig.5-7で観測

されたような超伝導転移におけるスペクトルの変化が報告されており、低い接触抵抗の

場合より顕著に観測される傾向にある [95]。このスペクトルの起源については付録 Aに

て後述する。 

Fig.5-8に Contact C, Eにおける微分抵抗のバイアス電圧依存性を示す。前述したと

ܶܶではContact Cおり ୡ ୡ

字構造のスペクトルが観測されていることが分かった。 

଴ܴ超伝導転移による変化に着目するために零バイアスにおける接触抵抗 

ܶは減少し、 ܴに示す。温度低下に伴い Fig.5-9の温度依存性を )0dܸ dܫ ൯ܸ=⁄ (  ୡ଴

଴ܴ超伝導転移に伴う 

は僅かに低温側にあるが、と比較すると ୎୉

଴ܴ低温で 

ܴでの ୔ܶେ ଴

以下でのバイアスの変化は僅かであり、 Contact Eは 以下で V

൫= 

以下で 

ܶ

ܶ

ୡܶの減少が観測した。さらに特徴的な振舞いとして、
	

Contact Cとして定義し、 ୔ୌが著しく減少する振舞いを示した。この温度を 

ܶ୔େ ܶ ~0.5 Kであった。 ୔େ

よりもさらに 

ୗ ୗや多結晶において 

ୗ超伝導性を増強しているという点でジョセフソン効果と共通しているため、 

ܶと୎୉ܶの兆候を示している可能性がある。この anomaly୐ܶ ୔ୌ減少も の差異の原因を以

下で考察する。 

Table5-2 UBe13-Pt間における点接合の特性 

ୡܶ(1.42)式を用いて計算した。 ρ 

,୑୅ଡ଼ܴ,ୗୌ୅ܴ

 ࡾ܆ۯۻ

݀

(ષ) ࢊ(

38  8.5  

は(1.37), (1.41),

~110 μΩ cmとして計算した。 A-Cが単結晶、D-F(

)

) 

が多結晶での結果である。

(ષ

A  45.1  

Contact ࡾ૙ (ષ) ࡾۯ۶܁

7.15  

  (ܕܖ

B  26.9  2.23  24.7  15.2  

C  1.32  0.01  1.31  245.9  

D  3.27  0.04  3.23  116  

E  15.5  0.85  14.6  24.6  

F  2.43  0.02  2.41  155.7  
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0.9 
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V (mV) V (mV) 

− ܸ= 

がすべての接合におい ୗୌ୅>ܴ ୑୅ଡ଼ܴにおいて、本研究における接触抵抗は Table.5-2 

Fig.5-7 UBe13-Pt間における 6つの常伝導状態と超伝導状態のスペクトルの比較

2	mVの部分でスペクトルが重なるようにシフトさせている。 

ballistic や diffusive regimeでなく thermal regimeであることがわかる。 

଴ܴは୑୅ଡ଼⁄ܴୗୌ୅ܴの変化が示すように、 ݀

伴い、増加していることがわかる。単結晶で得られた非対称のスペクトルは先行研究に

てなりたち、 

(1.42)式から得られた各抵抗における の増大に

おいても接触抵抗の高いときに観測されていることを考えると [97]、相対的に大きな 

⁄ が原因であると考えられる。一方で接触抵抗が小さい場合、 anomalyの特୑୅ଡ଼ ܴୗୌ୅ܴ

が明確になることを示唆anomalyが減少するとその ୑୅ଡ଼⁄ܴୗୌ୅ܴ徴的な傾向としては、 

ܴで ܶではContact Cしている。これは本研究においても観測されており、例えば 

減少が観測されるが、 Contact A, Bでは観測されていない。

୔େ ଴

の減少が明瞭に観測されているが、単結晶଴ܴでୗ୔େܶが大きいにも関わらず、 ଴ܴよりも C 

つの可能性として、多結晶における 1が主であることが考えられる。 ୑୅ଡ଼ܴの時と比べ 

。よりも大きいことが挙げられるߩ は、表面を研磨しているためバルクのߩ

また、バルクの ߩ ଴は 10%も減少しܴ以下で零抵抗を示しているにも関わらず、 0.8 Kは 

が依然、 ୑୅ଡ଼ܴていないことがわかる。これは昀低温でも接触抵抗の主たる部分である

ୗ の

一方で、多結晶では Contact 

UBe13表面の 

残留抵抗として残っていることを意味する。この残留抵抗は接合部分における大きな電

流密度の存在で説明することが可能である。例えば Contact Cに 0.1 mAの電流を流し

た場合、接合部の電流密度は 10ସ 	A cmଶ程度の大きさとなる。この大きな電流密度によ⁄

り UBe13の臨界電流を超えた場合、接合部付近の超伝導状態が常伝導状態に戻ることで、

残留抵抗が発生すると考えられる。このような部分は電流の増大とともに増加し、 V字 

の急激な減少は、臨界電流が急速に増加していること଴ܴ構造となると考えられる。一方 

に関連したものと考えられる。仮に試料中に低い anomaly୐ܶを示唆しており、これは 

ܶの部分が混じっていた場合、 ୡܶ ୡ以下で開いた超伝導ギャップよりも小さな超伝導ギャ 
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Fig.5-8 UBe13-Pt間におけるトンネルスペクトルの温度依存性 

ずつずらしている。 Ω, 0.4Ω0.05 それぞれ.ܸݏݒdܸ dܫ(a), (c) 

(a), (c) dܸ dܫ

ップが開くはずであり、 V字構造のスペクトルよりも内側にそれに対応したスペクトル

以下でスペ୔େܶ

ܶ

  .ܫݏݒ

	ୗの変化が表れるはずである。 Fig.5-8をみると、 Contact Cについて、 

クトルの形はほとんど変化していないことがわかる。一方 Contact Eについて、 ୔ୌ以

下での V字構造のスペクトルの内側に僅かに表れる極大は、接合部の一部が電流の増

大に伴い常伝導に戻っていることを意味している。 
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Fig.5-9 UBe13-Pt間における零バイアスにおける微分抵抗の温度依存性 

୔ୌܶと良い一致を示しているにも関わらず、 は比熱測定から得られている ~0.7	K୎୉ܶ

はそれよりも小さな値を示している。これは接合部分に大きな電流密度が加わっている

という仮説で説明できる。本研究で流した昀小の電流値は、10ହି	Aであり、接合部に

は昀低でも 10ଷ 	A cmଶ⁄

୐ܶ

の電流密度が加わる。このため、転移温度が低温側にシフトして

いると考えられる。もう一つの可能性として、接合部の Joule発熱である。 (4.3)式を用

ܶであり Vସି10V=と仮定すれば、 Ω10を ܴ、Aହି10いると、電流を ଴ ୠୟ୲୦ =0

୔େܶ

5 	 	. Kのと

=0.6	ୗ Kとなる。き、 

 

5.7 第 5章まとめ 

  超伝導相内の異常の検出及びその起源の解明のためにジョセフソン効果と点接合分

では、ジョセフソン電流が୎୉ܶ

急激に増大することがわかった。Alを直接接合した場合、超伝導転移温度直下から観

Nb以下でジョセフソン電流が観測されっることが分かった。この違いは ୎୉ܶ測されず、 

୐ܶは୎୉ܶ

光の測定を行った。ジョセフソン効果では、 Nbを直接接合した UBe13-Nbで超伝導転 

ܶ<移温度直下からジョセフソン電流を観測した。特に 

と Alの超伝導ギャップの大きさに起因するものと考えられる。またこの 

一致を示しており、 anomalyを観測できた可能性がある。仮に anomalyが磁気秩序で

あるならば、ジョセフソン電流は減衰するはずであるが、本研究ではむしろジョセフソ

ン電流が増大するような振舞いを示した。つまりジョセフソン効果の研究から、 

anomalyの原因は超伝導をよるものと考えられる。 

  一方点接合分光では、零バイアスにおける微分抵抗がバルクの超伝導転移温度で一度

と良い

減少し、より低温で再び減少する二段転移のような振舞いを示した。低温側の転移温度

୐ܶは よりもわずかに低いが、接合部の大きな電流密度の存在による局所的過熱で解釈す 
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ることが出来る。この振舞いも超伝導性が増大するような振舞いであり、ジョセフソン

効果と点接合分光の結果、 UBe13の超伝導相内の anomaly は磁気秩序ではなく超伝導

に由来するものであることが分かった。
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第 6章  結論

本研究ではジョセフソン効果と点接合分光の 2つのトンネル現象を用いて、重い電子

系超伝導体として知られている UPt3と UBe13の多重超伝導相の研究を行った。本研究

で得られた成果を以下に示す。 

UPt3

・圧力下多重超伝導相の研究

圧力下における UPt3の SQUIDを用いた精密磁化測定と、 UPt3-Cu(Al)-Al素子のジ

ョセフソン効果の測定から、臨界圧力前後における相の種類と物性の変化について研究

を行った。磁化測定ではマイスナー分率が臨界圧力で昀小となる振舞いを示した。マイ

スナー分率は試料中のピンニングの量を表しており、臨界圧力以上で UPt3が何らかの

影響でピンニングされにくくなっていることを明らかにした。

ジョセフソン効果の測定では、どの圧力においても理想的な Fraunhofer回折図形を

示しており、圧力下でもジョセフソン効果の測定が可能であることわかり、圧力下での

物性研究の新たな手法を見出すことに成功した。また磁場特性の周期からから臨界圧力

以上で磁場侵入長が減少している、つまり effective massが減少または超伝導電子密度

が増大している可能性があることがわかった。昀後に相図を考えると、臨界圧力以上で

も C相でなく B相が表れている可能性が高いことを明らかにした。しかしながら、臨

界圧力以上でジョセフソン効果が抑制されているが、本研究で明らかにした物性の変化

では説明することが出来ず、別の要因でジョセフソン効果の抑制が表れたと考えられる。

・点接合分光による超伝導ギャップ構造の探索 

UPt3-Pt間の点接合分光測定を行い、 UPt3の超伝導ギャップ構造の決定を試みた。

軸方向において零バイアス近傍で微分抵抗に上に凸のピーク構造,ܾܿ,ܽ超伝導状態で 

が生じたスペクトルが観測されることを明らかにした。この結果は UPt3のトンネルス

ペクトルの理論計算と比較したところ E1uモデルで上手く説明できることが分かった。

また常伝導状態でも観測されていた V字スペクトルは温度上昇とともに小さくなり

約15 ~ 20 K程度で消失することが分かった。これは UPt3の近藤温度に対応しており、

この V字スペクトルが近藤効果に由来するものであることが分かった。
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UBe13

・超伝導相内における低温異常の起源の解明 

UBe13のジョセフソン効果と点接合分光測定を用いて、熱膨張測定で観測された超伝

導相内における anomalyが観測されるかについて測定を行い、その起源について調べ

た。ジョセフソン効果の測定では Nbを直接接合した UBe13-Nbにおいて、 anomalyが

୐ܶ観測される 以下でジョセフソン電流が急激に増大し、二段転移しているかのような振

舞いを示すことが分かった。磁気秩序が anomalyの起源であるならジョセフソン電流

はむしろ減衰するはずなので、この anomalyは超伝導を増強するものと考えられる。

点接合分光では、零バイアスにおける微分抵抗がバルクの超伝導転移温度で一度減少

し、より低温で再び減少する二段転移のような振舞いを示すことを明らかにした。この

振舞いも超伝導が増強されていることを示唆しており、ジョセフソン効果の測定と合わ

せて、 UBe13の超伝導相内の anomalyは磁気秩序でなく超伝導に由来するものである

ことを明らかにした。
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付録 A  (UPt3, UBe13の点接合分光) 

  本文中には載せなかった幾つかの UPt3、UBe13のデータを以下に載せる。 

 

A.1 UPt3の点接合分光における表面処理の効果 

 Fig.A-1に表面を研磨したときの UPt3-Pt間のトンネルスペクトルを示す。試料は第 

3章のジョセフソン効果測定に用いた試料である。これはスペクトルが温度変化に対し

て全くスペクトルに変化が見られなかった。これは研磨により表面に超伝導にならない 

normal層が生じたためか研磨と針の接触により表面に高抵抗層が生じたためであると

考えられる。実際に表面処理を行わずに行った第 4章の結果は、スペクトルは小さいな

がらも変化していることが分かる。 

 

A.2 UPt3-Au, UPt3-Wの PCS 

に示す。これは用いた常伝導Fig.A-2をPCSの-WUPt3-Au, UPt3軸方向における ܽ 

針によりスペクトルに差異が出るかどうか検証したものである。 Fig.A-2より Au, Wを

用いた場合でも Pt針の時と同様に上に凸の微分抵抗の山を観測した。またそのギャッ

プ幅も Pt針の場合と同様に、 Δ~0.5	meVとなり、常伝導針によるスペクトルの差異は

ほとんど見られないことが分かった。 
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−1 0  1  Fig.A-2 UPt3-Au, UPt3-Wの PCS 
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Fig.A-1 表面処理を行った場合の 

UPt3-Ptの PCS 
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A.3 UBe13-Ptの sPCS 

A.3.1 soft Point-Contact Spectroscopy(sPCS)[96] 

soft Point-Contact Spectroscopy(sPCS)は、昀近 Dagheroらにより考案された点接

合分光の測定手法の一種である。この方法は Fig.A-3(a)に示すように点接触を金属細線

に銀ペーストを塗布することで作製する方法である。 Fig.A-3(b)は sPCSの概略図と 

CuxBi2Se3-Auについて接合された SEM画像である [97]。銀の粒子を介してトンネル電

流が流れることで、これまでと同様の結果が得られることが期待される。この作製方法

の長所は表面を傷付けることなくトンネル接合を作製できる点である。これまでの方法

では針を試料に突き立てて測定していたため、表面を劣化させてしまっていたが、これ

によりできるだけ清浄な形での測定が可能となる。また、セッティングが非常に容易で

あり誰にでも行えるが、非常に微小な領域に銀ペーストを塗布する技術を要する。 

A.3.2 UBe13-Ptの sPCS 

Fig.A-5に UBe13(single)-Ptの 22.5 Kから 1 Kにおけるスペクトルを示す。 Fig.A-5

から議論を行いやすくするために (4.1), (4.2)式を用いて、対称成分と非対称成分に分離

を行った。 Fig.A-5(b)において 22.5 Kではほぼ一定のスペクトルが得られたが、温度減

少に伴い約 10 K以下で僅かに上に凸のスペクトルが観測された。さらに低温にすると 

4.2 K以下では上に凸のスペクトル内に dip構造が観測され、その dipは温度低下に伴

い大きくなることが分かった。一方非対称成分では、 22.5 Kでは僅かに傾きをもった

୏は 8 K程度なので、この 10 K以下での変化は近藤効果による可能性が高いこと

が分かった。 

スペクトルが観測され、 10 K以下において零バイアスで変化が表れた。 UBe13の近藤

ܶ温度 

(a) 

Fig.A-4 sPCSの概略図と CuxBi2Se3-Au接合の SEM画像[99] 
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Fig.A-5 常伝導状態における UBe13-Ptの sPCS (a)生データ、 (b)対称成分、(c)非対称成分 
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Fig.A-6超伝導状態における UBe13-Ptの sPCS (a)生データ、 (b)対称成分、(c)非対称成分 

 Fig.A-6は 1 K以下におけるスペクトルで、同様に対称成分と非対称成分に分離した。

対称成分では超伝導転移以下において零バイアス以下で下に凸の dip構造を観測した。

一方非対称成分は温度に対して全く変化していないことが分かった。接合の抵抗は約 

20 Ω程度であるが、やはり Sharvin抵抗に比べて Maxwell抵抗が大きいため、バルク

の抵抗を反映したものと考えられる。また UBe13のゼーベック係数をみると、超伝導状

態のゼーベック係数は 0で変化してないので (Fig.A-7) [98]、非対称成分のスペクトル

はゼーベック係数の変化で説明することが出来る。 

 

79 
 

3.2 

2.1 



 
 

 

  

 Fig.A-7 UBe13のゼーベック係数の磁場、温度相図 [100] 
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付録 B ウラン化合物 UIrSiの単結晶育成と基礎物性

 平成 27年 4月 1日から平成 27年 9月 30日までの間、国立研究開発法人 日本原子

力研究開発機構 (茨城県、東海村 )において、特別研究生の身分で先端基礎研究センター 

重元素材料物性研究グループに所属して試料育成の方法などを学んだので以下に内容

を記載する。 

B.1 UTX(T = Ir, Rh, Ni, Pd, Ru, Pt, Co,  X = Si, Ge)について 

UTXは TiNiSn型構造で斜方晶、空間群は P୬୫ୟである (Fig.B-1)。この系は Fig.B-2

に示すように、 Tの部分を様々な物質に置き換えることで P(paramagnetism), 

AF(antiferromagnetism), F(ferromagnetism)の磁気秩序を示す [99, 100]。今回作製し

たUIrSiは強磁性超伝導体として知られている URhGe, UCoGeと同様の結晶構造であ

り、価電子数についても同じであるため、良い参照物質になると考えられる。しかしな

がら UIrSi は過去に数件ほど研究例があるのみで、多結晶のデータのみである [101, 

102]。Fig.B-3は先行研究における UIrSiの磁化率及び、電気抵抗率の温度依存性であ

る[101]。逆磁化率の温度依存性から 80 K以下でキュリーワイス則から外れる振舞いが

みられる。これは結晶場の影響と考えられている。また、電気抵抗の温度依存性では約 

に比例した)ܶlog(以下で近藤効果と思われる 8 Kで電気抵抗の極小が見られ、約 11 K

数 

電気抵抗の増大が観測されている。

  mJ⁄Kଶmol	はγ~11ߛ

効果であるなら近藤温度は 

比熱の実験データは載せられていないが電子比熱係

と報告されている [102]。しかしながら、電気抵抗の増大が近藤

にしては K~	8	୏ܶとなるが、 K~	8	୏ܶ が小さな値を示して ߛ

いるため近藤効果でない可能性も考えられる。 

B.2 本研究の目的

本研究では UIrSi単結晶を育成し、異方性や低温での電気抵抗などより詳細な情報を

得ることで UTXの系統的理解を深めることを目的とした。 

Fig.B-1 UIrSiの結晶構造
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Fig.B-2 UTX(T = Ir, Rh, Ni, Pd, Ru, Pt, Co,  X = Si, Ge)のキュリー温度とネール温度 [99, 100] 

P : paramagnetism, AF : antiferromagnetism, F : ferromagnetism 

Fig.B-3 UIrSiの磁化率と電気抵抗率の温度依存性 [101] 

B.3 装置

本研究で使用した装置を簡単に以下に紹介する。装置の原理は省略する。 

B.3.1 テトラアーク炉

同グループ所有の装置を用いた。放電加熱用の tipが 4本備えられており、これによ

りトリアーク炉に比べ温度ムラを小さくすることが出来る。引き上げには種結晶を用い

るが今回はタングステンの棒を用いて引き上げを行った。 

T
N
, 
T C
 (
K)
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B.3.2 超高真空エレクトロトランスポート装置

同グループ所有の装置を用いた。これは超高真空中 (~10ଵି଴ torr)におかれた試料に大

電流(40~60 A)を流すことによって融点直下まで加熱し、電流による不純物のはき寄せ

効果と温度勾配による拡散で不純物を除去する方法である。 

B.3.3 	単結晶 X線構造解析

同グループ所有の X線構造解析装置を用いた。 

B.3.4 ラウエ装置と放電加工機

同グループ所有の装置を利用し、ゴニオメータ上に単結晶試料を銀ペーストで固定し、

結晶方位決め、放電加工機で単結晶の切り出しを行った。 

B.3.5 GM冷凍機

同グループ所有の無冷媒 GM冷凍機を使用した。温度範囲は 5 ~ 300 Kである。電

気抵抗測定に用いた。 

B.3.6 MPMS(Magnetic Properties Measurement System) 

MPMS は東北大学金属材料研究所付属量子エネルギー材料科学国際研究センター

（茨城県、大洗町）の青木大研究室の装置を共同利用として使用した。測定範囲は 2 ~ 

350 K, 0 ~ 5.5 Tである。 

B.3.7 PPMS(Physical Properties Measurement System) 

PPMSは東北大学金属材料研究所アルファ放射体実験室 (宮城県、仙台市 )の山村朝雄

研究室所有の装置を共同利用として使用した。測定範囲は 2 ~ 300 K, 0 ~ 9 Tである。 

B.4 研究方法 

B.4.1 試料育成

単結晶育成はチョクラルスキー引き上げ法により作製した。使用前にアーク炉内をエ

タノールを浸み込ませたキムワイプで綺麗にしておく。また tipは砥石で先端をできる

だけ鋭く研磨しておく。使用した元素の純度はそれぞれ U: 99.9%, Si: 10N, Ir: 99.995%

である。 Uは空気中で表面が酸化するので使用前に硝酸エッチングを行った後、エタノ

ールで表面を洗浄した。使用した U, Ir, Siの量はモル比で 1: 1: 1になるように、それ

ぞれ 2.8931g, 2.3363g, 0.3413g使用した (計 5.5707g) 。秤量した元素をそれぞれ Cu

ハース上に置くが比較的軽い元素や粉末試料の場合はできるだけ内部におくようにす

る。これはアーク放電させたときや tipを試料に一気に近づけると粉末などが炉内に飛

散してしまうためである。その後アーク炉を閉じて、 10ିହ torr以下まで真空引きを行
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った。

真空引きが終われば炉内にアルゴンガスを大気圧まで入れ、炉内のリークをとってア

ーク放電の準備を行った。まず、非常に高温になるので水冷用のバルブを全開にした。

その後 4本の tipを Cuハースに当たらないようにできるだけ近づける。その状態で電

流を約 10 ~ 15 A程度に設定して電源を ONにすることでアーク放電させた。この操作

を 4本について行った。その後、電極を上下左右前後に動かして全体が温まり解けるよ

うに位置を調整する。注意点としては試料と tipが触れないようにすることである。全

体が溶ければ、 Cuハースを回転させて 1本の電極を 30 ~ 40 A程度まで上げて均一に

なるようにする。溶かし終われば電流をもとの値に戻して回転、放電を止めた。固化し

た試料を tipを操作することで裏返してもう一度溶かした。この操作を計 4回行った。

ここまでの操作は試料と溶かしただけであるのでまだ多結晶である。次にこの多結晶か

ら引き上げる操作について述べる。

多結晶試料が出来れば、一度炉内を開放して引上げ用のタングステン針を取り付けた。

開放する時は放射性物質を吸い込まないようガスマスクをする。取り付けた針は試料の

直上にくるように調整して、炉内を真空引きした。真空引きが終わればもう一度 4本の 

tipをアーク放電させるまでは同様の手順である。全体が均一に溶けるように tipの位

置を調整し、針をできる融解している試料に近づけ、針の先端部分が温まるまで少し待

ち、その後試料に少し入れてからゆっくりと引き上げを行った。引き上げ速度は約 11 

mm/hour であった。引き上げ中は引き上げた分だけ母体が小さくなるので、適宜電流

を調整しながら行う必要がある。本研究で引き上げた UIrSiを Fig.B-4に示す。引き上

げた試料の径は約 1.5 mm程度でこの一部を利用して次に示す超高真空エレクトロト

ランスポートによる精製を行った。 

Fig.B-4 Czochralski引き上げ法によって育成された UIrSi単結晶
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B.4.2 超高真空エレクトロトランスポートによる UIrSiの精製 

Fig.B-5に装置の概略図を示す。引き上げた試料の表面をエタノールで綺麗に洗浄し

た後、装置の電極に噛ませることで電流を流すことができる。その後フタを閉めて、真

空引きを行った。行うに当たり試料空間内を 150 ~ 200℃程度まで上げて、ベーキング

を行いターボ分子ポンプ、イオンスパッタポンプで 10ଵିଵ torrまで排気を行った。次に 

sampleに電流を加えて、試料を加熱する。試料を加熱する際も試料から脱ガスが生じ

真空度が悪くなるため、 2×10ଵି଴torrを超えないようにゆっくりと加熱した。加熱条

件としては、 4×10ଵି଴ torr, 1200℃で 7日間加熱した。温度は放射温度計を用いて測定

を行った。 

B.4.3 ラウエ写真による結晶の軸出しとサンプル成型

得られた試料はゴニオ台上にサンプルを銀ペーストで固定して、ラウエ写真を撮り、

方位を出した。さらにその状態で放電加工機を用いてサンプルをカットして直方体状の

形に切り出しを行った。 

B.4.4	 測定

測定は単結晶 X線構造解析、電気抵抗、比熱、磁化測定を行った。

フタ 

sample Cu plate 

Cu ring 

Fig.B-5 超高真空エレクトロトランスポート装置の概略図 
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B.5 結果 

B.5.1 単結晶 X線構造解析

先行研究 [102]と本研究における構造解析の構造パラメタを Table.B-1に示す。

概ね先行研究におけるパラメタと類似しているが、本研究におけるパラメタは 3つの軸

で少し伸びた形であることがわかった。次に本研究における UIrSiの U-U間の距離と 

Fig.B-2における URhSiの U-U間の距離を比較する。 Irの原子半径は Rhよりも大き

いにも関わらず、 UIrSiは URhGeに比べ U間距離が短くなっていることがわかった。

一方で UIrGeと URhGeの場合、 UIrSiの方が U間距離が長いことを考えると、 URhSi

における構造解析を再検証する必要があると考えられる。 

B.5.2	電気抵抗率 

Fig.B-6に電気抵抗率の温度依存性を示す。各電流方向に対して異方的な電気抵抗を

軸方向にܿ示した。特に多結晶の時に観測されていた低温における電気抵抗率の増大は 

電流を流したときのみ観測され、その他の軸は観測されないことがわかった。またその

	ܽܶ ܿ)でフィッティング可能であることがわかった。 

伴い電気抵抗が増大し、 50 K以下で減少するような振舞いを示した。一方 

増大は log( ,  軸方向では温度減少に

軸ܾ方向につ

いては、金属的な電気抵抗率の振舞いを示し、他の軸に比べて電気抵抗率の大きさが 

(ܴ⁄  ܴRRR =(軸方向における残留抵抗比 ܾ (300 K)

は RRR ~ 20程度であった。この電気抵抗率の振舞いは電気伝導が 1次元的であること 

6 K)) 1/3程度小さいことがわかった。 

ܽ

ܾ

ܿ

Table.B-1 UIrSiの構造パラメタ 

(Previous work)[102] 

Position 
AtomP୬୫ୟ 

ݖ ݕ ݔ

= 6.895 Å U  0.0058  0.25000  0.7005

= 4.221 Å Ir  0.1836  0.25000   0.0858

= 7.420 Å Si  0.2897  0.25000   0.4129

Å.52863=୙ି ୙݀U-U distance : ଷÅ9= 215.95015 ܸ

(Present work) 

Position 
AtomP୬୫ୟ 

ݖ ݕ ݔ

ܽ

ܾ

ܿ

U= 6.9021 Å 

= 4.2241 Å 

7.4308 Å 

= 216.64617 ܸ

0.00573 0.25000 0.70039 

Ir  0.18554  0.25000  0.08658  

=  Si  0.28995  0.25000  0.4169

Å)3.52889(16=୙ି ୙݀U-U distance : 5 Åଷ 
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Fig.B-6 (a)-(d)UIrSiの電気抵抗の温度依存性 

   (b)-(d) 赤線はフィッティング線 

 

ܶ

れた。 

 

B.5.3  磁化率 

 Fig.B-6に磁化率の温度依存性、磁場依存性を示す。先行研究と同様に、低温でキュ

リー則から外れる振舞いを示したが軸異方性があることがわかった。赤線はキュリーワ

イス則 

)ワイス温度Θ∶定数、 :ܥ(
஼

χ= 
்ି ஀

を用いてフィッティングした線である。 Table.B-2に各軸と先行研究の多結晶における

高温から求めた CとΘ, ߤ

ーメントはそれぞれ 3.62 

示唆しており、

軸方向では低温で ,ܾܽ

フェルミ面がシート状になっている可能性があることがわかった。また、 

ଶに比例した振舞いがそれぞれ約 17.3 K, 21.6 K以下で観測さ

୤ୣ୤	(有効磁気モーメント )を示す。 U3+と U4+における有効磁気モ

ܿなので、有効磁気モーメントは ୆3.58ߤと୆

ܾ

ߤ

ܽ

軸方向について

は U4+に近い値を示し、 軸方向に関してはそれよりも小さな値を示した。これは結, 

晶場分裂の影響が考えられる。異方性について注目すると 
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   (d) UIrSiの磁化率の磁場依存性 

 

Table.B-2 磁化測定から見積もったキュリーワイス則の各パラメタと有効磁気モーメント 

ܥ

1 T 
0.003 5.5 T 

b 

a 

୤୤ߤୣ ሾKሿ ߆ 

∥ܪ

∥ܪ 

c ∥ܪ1.61 

1.18 250.9  

ܽ

ܾ

 0.92 -216.1  2.71  

3.06   

-894  3.59  

poly[101]  1.03  -247.5  2.86  

ܽܿ磁化容易軸は 軸方向、困難軸は 軸方向であることがわかった。これは URhGe や 

UCoGeと同様の軸異方性を示していることがわかった。また磁場依存性に異常は観測

されなかった。 

 

 

88 
 



 
 

 

 

   

	   

 

  

 

 

  

  

 
 

   

 (a) (b)  

−
2

−
1 

C/
T 
(
J 
K
 
m
ol
) 

0  5  10  15  
0 

0.05 

0.1 

0 T 

9 T 

H | |  c 

∝ܶଶ 

C / T = 0.000714 T
2
 + 0.0184 

0.6  

0.4 

0.2 

0
0 

−
2

−
1 

C/
T 
(
J 
K
 
m
ol
) 

0.1  

0.05  

0
050 100  50  100  150 

T
2 
(K
2
)T (K)  

Fig.B-8 (a)0T及び 9Tにおける UIrSiの比熱の温度依存性

ܶ  (b) 2プロット；赤線はフィッティング線 

B.5.4 比熱 

Fig.B-8に UIrSiの比熱の温度依存性を示す。温度依存性から何らかの異常を示すよ 

⁄  。うな比熱のトビは観測されなかった。また磁場による変化もみられなかったܶܥݏݒ.

ଶ ଶܶ ܶでは低温で に比例して上手くフィッティングできることがわかった。そこから見

⁄は約 18.4 mJ Kଶ lߛ ∙mo積もられる電子比熱係数 であることがわかった。 

B.6 まとめ

ウラン化合物 UIrSiの単結晶育成に成功した。構造解析では先行研究に比べ格子が少

し伸びていることがわかった。また UTSi(T=Ir, Rh, Pt, Pd, Ni, Ru, Co)の U間距離を

見積もると URhSiの構造解析を再検証する必要性があることがわかった。電気抵抗で

ܾܿは多結晶でみられた電気抵抗の増大は 軸方向のみ観測され、また 軸方向の電気抵抗が

他の軸に比べて小さいことから電気伝導が 1次元的であることがわかった。磁化測定で

は低温でキュリーワイス則から外れ、軸異方性がありその異方性は強磁性超伝導体 

URhGeと UCoGeと同様の異方性であることがわかった。比熱測定では何らかの異常

は約ߛに比例しており ଶܶ 18.4を示すような比熱のトビは観測されなかった。また低温で 

⁄mJ Kଶ∙molであることがわかった。 
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付録 C ウラン化合物 UCoGeの単結晶育成と基礎物性

 付録 Bと同じく、日本原子力研究開発機構に滞在中にウラン化合物 UCoGeを作製し

たので以下に記す。 

C.1 強磁性超伝導体 UGe2, URhGe, UCoGeの物性 

Fig.C-1にUGe2, URhGe, UCoGeの結晶構造を示す。 UGe2は空間群 Cmmm、URhGe, 

UCoGeは空間群 Pnmaに属する斜方晶の結晶構造をとる。これらは低温で強磁性を示

し、URhGe, UCoGeはより低温で超伝導を示す。一方 UGe2は圧力下で超伝導を示す

ことが知られている。以下にこれらの物性を非常に簡単であるが示す。

・UGe2

常圧における電気抵抗率と磁化の温度依存性を示す (Fig.C-2)[103]。温度低下に伴い

電気抵抗率は金属的な減少が観測されるが、約 52 Kで強磁性転移に伴う電気抵抗率の

減少が観測される。また 3つの軸方向で異方性が観測されている。一方磁化測定では高

温ではキュリー則に従う振舞いがみられるが、強磁性転移に伴い磁化が増大する (FM1)。

さらに強磁性相内において磁気モーメントの大きさが異なる磁気転移がみられる 

(b)(a) 

Fig.C-1 (a)UGe2, (b)URhGe, UCoGeの結晶構造 

(a) 
(b) 

Fig.C-2  UGe2の(a)電気抵抗率 (b)逆帯磁率の温度依存性 [103] 
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Fig.C-3  UGe2の 1.4GPaでの電気抵抗率

の温度依存性 [9] 
Fig.C-4  UGe2の圧力相図[9] 

୆⁄Uߤ

ܿ軸であり、困難軸は 1.5  

(FM2)。このとき、 FM1と FM2の磁気モーメントの大きさはそれぞれ 1 

ܽで、U⁄୆ߤ

である。 Fig.C-3は圧力下における UGe2の電気抵抗率の温度依存性である [9]。温度低

軸方向にモーメントが向いている。磁化容易軸は ܽ

と 

軸

下で零抵抗を示しており、超伝導状態に転移していることが分かる [9, 104]。この超伝

導状態は強磁性と共存していることから、スピン三重項超伝導体であることが示唆され 

ܶ⁄ ୡଵ1ܶのUGe2ており、 の温度依存性は 

以下では ୡܶスピークが観測されておらず、 

で conventionalな場合に観測されるコヒーレン

ଷܶに比例していることから超伝導ギャップに 

line nodeをもつことが示唆されている [105, 106]。Fig.C-4は UGe2の温度圧力相図で

ある。圧力印加に伴い、強磁性転移は低温にシフトし、 1.0 ~ 1.2 GPaで超伝導転移す

る(昀大 0.8 K @ 1.2 GPa)。この超伝導転移の終点に伴いこの強磁性は消失する [9]。

・URhGe, UCoGe 

URhGeと UCoGeは共に常圧で強磁性転移、超伝導転移する強磁性超伝導体である。

これらの電気抵抗率 を Fig.C-5に示す [8, 107]。約 URhGeでは 9 Kで強磁性転移した

後約 0.35 Kで超伝導転移する。一方 UCoGeは 3 Kで強磁性転移し、約 0.65 K で超

஻⁄Uߤ

と 0.05 

伝導転移する物質である。 URhGe及び、 

ܿU⁄஻ߤ

た、これらの 

（Fig.C-6）

γ 

であり、共に磁化容易軸は 

はそれぞれ 160 mJ K⁄

。これらの超伝導状態は UGe2と同様に強磁性状態と共存していることから

ଶ l  ⁄ ଶ

軸方向、磁化困難軸は 

∙mo, 60 mJ K ∙mol 

UCoGeの磁気モーメントはそれぞれ 0.4 

軸ܽ方向である [108]。ま

と比較的大きな値をもつ

スピン三重項超伝導体が予想されている。 Fig.C-7に超伝導相における温度磁場相図を

示すと、 URhGeでは磁場印加に伴い約 2 T程度で超伝導状態は消失するがより高磁場

の約 10 ~ 14 Tで再び超伝導転移する非常に奇妙な振舞いが観測されている (Fig.C-8)。

ܾこのリエントラントな超伝導状態は 軸方向に磁場を印加した場合にのみ観測さる。一 

まで印加しても依然として超伝15 T軸方向に印加した場合のみ ,ܽは磁場を UCoGe方 

導が破壊されておらず非常に磁場に対して強固な超伝導であることが分かる。 

ܾ
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(a)  (b)  

URhGe 

Fig.C-5  (a)URhGe[11], (b)UCoGe[107]の電気抵抗率の温度依存性 

Fig.C-6 (a)UGe2, (b)URhGe, (c)UCoGeの比熱の温度依存性 [108] 

Fig.C-7 (a)UGe2, (b)URhGe, (c)UCoGeの超伝導相における温度磁場相図 [108] 

92  



 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

Fig.C-8 URhGeの磁気抵抗 [108] 

(b)(a) 

Fig.C-9 (a)URhGe, (b)UCoGeの超伝導相における温度圧力相図 [108] 

また、これらの 2物質の圧力相図を Fig.C-9に示す。 URhGeでは圧力印加に対して

強磁性転移温度は上昇するが超伝導転移温度は減少する振舞い示す。一方で UCoGeで

は圧力印加に対して強磁性転移温度は減少し、約 1.3 GPa程度で消失する。それ以上

の圧力では強磁性と共存していた超伝導相が純粋な超伝導相のみとなる。

このように強磁性超伝導体は他の磁性超伝導体と比べても非常に奇妙な振舞いを示

しており、これらの超伝導状態を解明することは磁性と超伝導の共存の理解を深めるた

めにも非常に重要なテーマである。 

C.2 本研究の目的

本研究では、特に強磁性超伝導体である UCoGeに注目して、 Czochlarski引き上げ

法により育成を行い、基礎物性を測定した。 
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C.3 研究方法 

C.3.1 試料育成

単結晶育成は付録 Bと同じく Czochlarski引き上げ法により育成した。用いた元素

の純度は U, Co, Geについてそれぞれ 99.9 %, 99.98 %, 10N %であった。 UCoGeは引

き上げを行い、アニールしたときに U が一部欠損してしまうことが報告されている 

[109]。通常このような場合、あらかじめ Uを 1%程度多く入れた状態で育成が行われ

るが本研究では Uを 3 %増量して単結晶育成を行った。引き上げ法についてはすでに

付録 Bで記述しているので省略する。 Fig.C-6に引き上げた UCoGeを示す。さらに 

UIrSiの時と同様に超高真空エレクトロトランスポート法により UCoGeの精製を行っ

た。条件は 1150℃で 7日間、 1200℃で 3時間精製を行った。 

C.3.2	基礎物性の測定

測定は、電気抵抗、比熱、磁化測定を行った。 

C.4 研究方法 

C.4.2.1	電気抵抗 

Fig.C-7に UCoGeの各軸方向における電気抵抗の温度依存性を示す。 3 Kにおける

程度まで冷0.35 K軸方向では ܿ強磁性転移の兆候を観測することが出来なかった。特に 

軸方向における試料の純度を示ܾ却したが超伝導転移を観測することが出来なかった。 

す RRRは約 3程度であった。 

C.4.2.2 磁化率 

における変4 K約の磁化率の温度依存性を示す。UCoGe軸方向における ܿにFig.C-8

化は標準試料に用いた Taの超伝導転移である。 4 K以下の変化は僅かに存在している

ୡܶ強磁性の成分を観測しているものと考えられるが、報告されているバルクの 以下でも

超伝導転移に伴う磁化の変化を観測することが出来なかった。 

C.4.2.3 比熱 

Fig.C-9に 2 ~ 100 Kにおける比熱の温度依存性を示すが、明確な強磁性転移に伴う

比熱のトビは観測できなかった。
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C.5  まとめ 

  ウラン化合物 UCoGeの単結晶育成を試みたが、超伝導転移を観測することが出来な

かった。 Uの比率を通常よりも多くして Uの欠損を防止しようと試みたがそれが逆に

裏目になってしまった可能性がある。 
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  挿図は低温部分の拡大 
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