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研究成果の概要（和文）：マイクロメータ・ナノメータサイズの磁性微粒子・磁性構造体の磁

化の動きを直接観測する目的で、超伝導磁束干渉素子（Superconducting Quantum Interference 

Device、以下SQUIDと略する）という高感度素子による磁束計の開発を行った。高温超伝導体

(YBCO)と低温超伝導体(Nb)とを使ったマイクロメーターサイズの大きさのSQUIDと3軸任意の方

向から磁場印加可能な磁束計を開発し、分子磁性体微結晶の磁化反転における量子効果などを観

測することができた。 

 
研究成果の概要（英文）：We have developed of micro superconducting quantum interference 
device (micro-SQUID) magnetometers for investigation of quantum effect in magnetization 
reversal of micro or nm-sized magnetic materials. Both high- and low-temperature 
superconductor (HTS and LTS) based micro-SQUID magnetometers were fabricated and a 
three-dimensional magnetic coil system was constructed for this purpose. Magnetization 
measurements of a micro-crystal of several molecular-based magnets were carried out. 
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１．研究開始当初の背景 

マイクロメータ、ナノメータサイズの磁性
微粒子や構造体の磁化過程が盛んに調べら

れている。「マイクロメータ領域の磁性構造
体における磁壁ドメインのダイナミクス」、
あるいは、「ナノメータサイズ磁性微粒子の
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量子的な磁化反転機構」など、多粒子のアン
サンブル平均を測定していただけでは解ら
ない、ミクロな領域で起きていることをダイ
レクトに解明する必要性が高まっていた。 
 
２．研究の目的 
粒子 1個の磁性体の測定を指向した超伝導

磁束干渉素子（SQUID）を開発し、マイクロ・
ナノメータスケール磁性体の磁化過程のダ
イナミクスを測定することを目的とした。
様々な、サイズ・種類の磁性体を単一微粒子
で簡便に、汎用性の利く方法で測る技術を確
立し、新規なナノスケール磁性ダイナミクス
現象の発見を行うことが目標であった。 
 
３．研究の方法 
高温超伝導素子は YBCO 薄膜からなり、北海
道大学電子科研栗城グループにて成膜・マイ
クロファブリケーションを行い作成した。Nb
素子は産業技術総合研究所柏谷グループに
より FIB を使って作成していただいた。３軸
任意方向磁場印加用超伝導マグネットは、超
伝導線を銅ボビンに研究室内で巻き作成し
た。１軸ソレノイド型、２軸ヘルムホルツ型
であり、最大電流 10A で、印加可能磁場はそ
れぞれ、8000 Oe, 1230 Oe, 960 Oe である。
高温超伝導素子、低温超伝導素子は、この３
軸マグネットを備えた、４K冷凍機（ディッ
プスティック型）の内部の真空層内に置かれ
る。研究の後半では、低温超伝導素子を希釈
冷凍機（最低温度 10mK）内部におき、１軸８
T超伝導マグネットで磁場を印加できるよう
にして測定を行うことにした。ただし、実際
に使用したのは 0.7K、磁場 1.5 までである。
マイクロ微結晶や磁性微粒子は SQUID素子に
できるだけ近く置かれる必要がある。キーエ
ンス社製の 5000 倍まで拡大可能なデジタル
マイクロスコープを備品として購入し、顕微
鏡下で、試料を突付いて移動するため、XYZ
ステージ 2台を備えたサンプルマウントシス
テムを構成した。SQUID 測定回路は、高温超
伝導 SQUID では、Flux Locked Loop と呼ばれ
る SQUIDの出力に併せて磁場を帰還する方法
と、ダイレクトに SQUID トンネル臨界電流を
検出する Ic 検出法を適宜使い分けた。低温
超伝導 SQUIDでは、電流のスイープに対して、
臨界電流のヒステリシスが大きく Flux 
Locked Loop は利用できない。測定の最期の
方では、臨界電流の検出に FPGA を使ったデ
ジタル検出システムも構築した。これは、臨
界電流を超えたあと、電流を即座に切るため
の回路であり、常伝導状態のジュール熱によ
る余分な発熱を抑えることができた。 
 その他に、低温で試料を操作できるピエゾ
ステージシステムの設計および、備品購入な
どの準備を開始した。 
 

４．研究成果 
① 高温超伝導 SQUID による定量的な磁化の
測定 
 
 高温超伝導素子を使った研究では、3 軸マ
グネットを使った分子性磁性体の磁気異方
性の測定を行った。保磁力の異方性を測るこ
とが出来た。また、試料から出てくる磁場を
数値計算により見積もり、試料磁化の絶対値
を求めることを試みた。磁化の値が既知のサ
ンプル試料を用いて SQUIDによる磁場測定を
行った。また、同時に、磁化によって SQUID
が検知すべき磁場計算し比較を行った。実験
で測定された磁化と、磁場値ははよく一致し
ており、サンプルの形状さえわかれば、SQUID
により磁化の定量的な見積もりができるこ
とを証明した。 
 
② 超微細 SQUID 素子による磁化測定 
 
ナノメートルスケールの測定にむけて、より
小さなサイズの素子による磁束計の構築を
行った。試料を置かないで SQUID 面に垂直に
磁場をかけた際の SQUIDのモジュレーション
は高温超伝導 SQUID に比べ、素子サイズぶん
だけ変化したということで理解された。 
次に、タンタル（超伝導体）、ニッケル（強
磁性体）、分子性磁性体（強磁性体）などの
サンプルを置き、測定を行った。特にタンタ
ルでは１磁束量子以下の磁場変化を明確に
捕らえることができ、このような超微細な
SQUID ループをもつ素子でも測定できること
を証明した。 
 
③ Mn12単分子磁石の磁化量子トンネリング

の測定による磁化測定 
 
ナノスケールマグネットとして有名な分子
性磁性体 Mn12 クラスターの測定を行った。
Mn12クラスター結晶をSQUIDの出来るだけ近
くに置いたあと、希釈冷凍機に設置し温度を
0.7K まで冷却した。はじめに FPGA を使わな
い一定カレントで電流を挿引する方法で実
験を試みたが、常伝導状態での発熱が大きす
ぎて、試料温度が約 1.5K 付近まで上昇して
しまった。このときは試料の磁化曲線にヒス
テリシスは観測されるものもその大きさは
小さかった。 
次に測定系の改良を行ったところ、今度は、
発熱が抑えられ、0.7K まで温度を下げること
に成功した。図１にその際の磁化曲線を示す。
青と赤はそれぞれ、磁場挿引の方向が、増加
と減少、で大きなヒステリシスがあることが
わかる。これは、低温で、Mn12 クラスターの
磁化がその１軸異方性により低温で凍結さ
れる「ブロッキング現象」によるものである。 
さらに、良く見ると磁化曲線に小さなステッ



プのような見えることがわかる。もう少し分
かり易いように図１の磁化曲線の微分をと
ったものが図２で、幾つかのピーク構造が見
られていることが分かる。これは、この磁場
で磁化が急激に反転することを意味してお
り、磁化の量子トンネリング現象として知ら
れているものである。磁化の量子トンネリン
グは、量子力学的効果により、磁化がエネル
ギー障壁を乗り越える現象で、純粋な量子効
果である。このような結晶の量子効果を超微
小 SQUID素子で見られたことは大きな成果で
ある。今後、走査型の SQUID 顕微鏡を作る際
に有利であるからである。 
 
以上、高温超伝導体、低温超伝導体を使った
マイクロ SQUID磁束計の開発を進めることが
できた。 
 

図１：Mn12 クラスターの磁化曲線（0.7K）。
下の線は磁場増加方向。上の線は磁場減少時 

図２：Mn12 クラスターの磁化曲線の微分
（0.7K）。左のピークは磁場増加方向。右は
磁場減少時 
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