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研究成果の概要（和文）：本研究では、集束イオンビーム(FIB)を用いたマイクロコイルを使った核磁気共鳴
(NMR)法によるトポロジカル物性の観測を目指し、Nb厚膜を用いた超伝導らせんコイルの作成やトポロジカル絶
縁体BiSbTeSe2単結晶の育成とX線回折像取得手法の確立、トポロジカル超伝導体UTe2単結晶の育成と超伝導特性
の評価を行った。特に、BiSbTeSe2の試料評価においては、FIBによる試料切り出しが有効であること、またUTe2
単結晶の純良性が改善され、量子振動実験や多重超伝導相の詳細な研究が可能となった。

研究成果の概要（英文）：This study aimed to observe topological properties using nuclear magnetic 
resonance (NMR) with micro-coils created through focused ion beam (FIB) technology. The study 
involved creating superconducting spiral coils using Nb thin films, developing single-crystal X-ray 
diffraction imaging techniques for topological insulator BiSbTeSe2, evaluating the topological 
superconducting properties of UTe2 single crystals, and improving the purity of UTe2 single 
crystals. FIB sample cutting was found to be effective for assessing BiSbTeSe2 samples, and the 
improved purity of UTe2 single crystals allowed for detailed studies of quantum oscillations and 
multiple superconducting phases.

研究分野：固体物理

キーワード： 集束イオンビーム　核磁気共鳴　トポロジカル物性　単結晶

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の学術的意義は、集束イオンビームを用いたマイクロコイルを使った核磁気共鳴法によるトポロジカル物
性の観測技術の開発にある。これにより、トポロジカル材料の表面状態が観測できるようになり、新たなトポロ
ジカル物質の発見や物性解明につながることが期待される。また、社会的意義としては、トポロジカル物質の応
用に向けた基礎研究の進展や、微小コイルを用いたNMRは、生体や化学分野などでも汎用的技術であり、測定負
荷減少や測定時間短縮につながり、省エネルギーに寄与すると期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
強相関 f電子系や d電子系化合物の磁性や超伝導の研
究では、高圧セルを用いた核磁気共鳴(NMR)法や核四
重極共鳴(NQR)法が活発に行われるようになり、NMR
ソレノイドコイル径は、試料空間の微小化に合わせmm
サイズから数百 µmサイズへミニチュア化されてきた。
研究対象を表面状態やナノ微粒子に拡張するために、例
えばナノスケール孔に閉じ込めた金属間化合物 CeIn3
の 69Ga核 NMRを試みたが、基材とした多孔質アルミ
ナの分率が大きく試料信号を得ることができなかった。
一方、例えば図 1 に示したように、金属間化合物
LuCoGa5の単結晶をmmサイズの平面型らせんコイル
に単結晶を密着させただけで、ソレノイドコイルNMR
信号と遜色のない 69Ga核 NMR信号観測できることが
わかった。その後、ミクロンサイズの表面コイル作成も
微細加工技術を使えば可能で、物質の表面状態を調べる
ために例えば集束イオンビーム(Focused Ion Beam : 
FIB)を用いて、超微細加工することで超微細コイルを
作成することや、単結晶試料そのものを微小加工してコ
イル化することなどを着想した。FIB 装置は、液
体金属イオン源として、通常 Gaが用いられ、集束
した Ga イオンビームを試料に照射し、加工や観
察を行う装置である。 
 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、従来手法では測定できないトポ
ロジカル電子相ダイナミクスや電流磁気効果を測
定できる実験手法開発を行うことである。トポロ
ジカル相では表面電子・スピン状態を検出するこ
とが実験的命題であり、そのために新しい表面敏
感 NMR 手法として、化合物自体を NMR 高周波
伝送回路として組み込むことを提案し、トポロジ
カル電子相のダイナミクスや電流磁気効果を調べ
るためのツールとしたい。具体的には、FIB を用
いて、トポロジカル化合物自身を微小な薄膜コイ
ル状や伝送路として成形し、その薄膜パターン試
料から核磁気共鳴(NMR)信号の観測や、FIB 加工
した微小金属コイルを用いて表面敏感 NMR を行
いたい。この挑戦的課題に対して、次のような 2 つ
の NMR 実験を想定した。一つは、単結晶そのも
のを FIB 超微細加工し NMR 測定を行うこと、
もう一つは、単結晶表面に FIB 超微細加工した
通常金属コイルを密着配置し NMR 測定を行う
ことである。 
 
 
３．研究の方法 
実装試験として、厚み 200 nmの多結晶ニオブ
金属(Nb)薄膜を作成し、数 100µm 角サイズのら
せんコイルや、ジグザグ線路パターンの製作を行
った。また、Nb 薄膜上の 1 辺 100µm の正方形
内において、実際に FIBを用いて、微小らせんコ
イルやジグザグ線路の加工を行った。Nb金属は、
Nb核の核磁気共鳴(NMR)が可能であるので、こ
れらのパターンを用いて NMR 実験を今後行う
予定である。また、トポロジカル化合物として、
ビスマス系トポロジカル絶縁体 BiSbTeSe2 やト
ポロジカル超伝導体候補として UTe2の単結晶育
成を行った。 
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図 1 約 1 mm程度の大きさの表面

らせんコイルを使って NMR 測定
をした例。 

図 2 Si 基板上にフォトマスクによってパター

ン化した Nb 厚膜(厚さ 200 nm)の写真。 

図 3 (左上) シリコン基板上に作成した 200 nm 厚

の Nb薄膜パターン。中央に FIB加工用の 100 µm
正方のエリアを用意。(右上) そのエリアに FIB加工
し、らせんコイルパターンを作成した。(左下、右下) 
各 FIB加工エリアの拡大図。 



４．研究成果 
(1) 微小Nbらせんコイルの作成 
フォトレジストを塗布した Si 基板上にフォトマ
スクを使ってパターンを転写露光し、Nb 厚膜(厚さ
200 nm)を成膜した。その後レジストを除去するこ
とによって、図２に示したような、らせんコイルや
ジグザグ線路、図 2(d)に示したような 100 µm 角パ
ッドのパターンを作成した。そのために、端子付け
や配線を行うための実体顕微鏡やマニピュレータ
ーの整備を行い、顕微観察しながら銀ペーストやス
ポット溶接による端子付けができるようにした。さ
らに、FIB装置によるパターン製作を行った例を図
3に示した。図 4は、本 Nb 厚膜を用いて、測定し
た電気抵抗、交流帯磁率の温度依存性である。交流
帯磁率は、NMR プローブに、図 2(a)に示したよう
な、表面らせんコイルパターンのものを接続し、高
周波回路を形成し、ベクトルネットワークアナライ
ザーで共鳴周波数変化を追いかけたものである。超
伝導転移において、大きな変化が観測されており、薄膜コイルが回路要素として機能しているこ
とを示している。今回の試料で観測された超伝導転移温度 Tcは、バルクNbの Tc=9.3 Kよりも
大きく抑制されていた。Tcの抑制は、膜厚 200 nmで高々0.5 K 程度と報告[1]されており、それ
以上の Tc 減少は、サイト間隙、または粒界における酸素不純物による[2]ものと考えられる。Nb
を選んだのは、自然存在比 100%の 93Nb核(核スピン 9/2, 核磁気回転比 10.407 MHz/T, 核四重
極モーメント-0.2 barns)がNMR感度の高いからである。現在、この高周波回路のセットアップ
で微弱なNMR信号が得られ、これが 93Nb核信号であることの同定を進めるため、さらに信号
強度を強くするための改善に取り組んでいる。また、コイルパターンの最適化を行うため、ジグ
ザグ線路パターンによるNMR測定にも取り組む。 
 
(2) トポロジカル絶縁体 BiSbTeSe2単結晶育成と試料評価 
こうした微小コイル NMR を用いる対象試料、または
微小コイル用素材としてのトポロジカル材料を検討す
るため、典型的トポロジカル絶縁体 Bi2Se3に Sbと Teを
ドープした BiSbTeSe2 単結晶をブリッジマン法によっ
て合成した。本研究を遂行する過程において、副次的に
得られた成果として、BiSbTeSe2における単結晶 X 線回
折像取得手法について報告したい。BiSbTeSe2の単結晶
は劈開性があって簡単に小片に剥離する。通常通り、小
型ナイフ等で劈開すると、微小な歪みが誘起されて X 線
回折像はストリーク状に広がり、構造解析ができないと
いう困難があった。FIB加工すれば、微小歪みのない単
結晶切り出し、マウントが可能であり、図 5 のように
BiSbTeSe2の単結晶をカーボンロッドにマウントを行っ
た様子である。当初、市販のタングステンニードルを用
いたところ、タングステンの X 線回折の影響を避けるこ
とができなかったため、軽元素であるカーボンロッドに
したところ、BiSbTeSe2からのクリアな X 線回折像を得
ることに成功し、単結晶構造解析を進めることができ
た。本成果は現在外部発表に向けて準備中である。また、
NMR測定も行い、BiSbTeSe2では、Bi2Se3よりも核ス
ピン-格子緩和率 1/T1が 2 桁以上も小さくなっており、
バルク絶縁性が良くなっていることが実験的に明らか
となった。 
 
(3) トポロジカル超伝導体UTe2単結晶育成と試料評価 
同様に、NMR対象物質として、トポロジカル超伝導体

候補であるスピン三重項超伝導体 UTe2の単結晶を育成

した。従来、本化合物は、ヨウ素を輸送剤とする化学輸

送法を用いて単結晶育成されてきたが、得られた単結晶

中に、微量ながらもウラン元素欠損が生じることが明らかとなった[3]。これは、ヨウ素がUTe2
生成時に酸化剤として働くためで、新しい単結晶育成法として還元雰囲気となる溶融塩フラッ

クス法を検討したところ、世界最高純度(当時)の単結晶を得ることに成功した[4]。また、副産物

として、U7Te12の単結晶を得ることができた[5]。 

図 4 膜厚 200 nmの Nb 厚膜の(a)電気抵

抗、(b)交流帯磁率の温度依存性。 

図 5 （上図）BiSbTeSe2単結晶の写

真。(下図)BiSbTeSe2単結晶をFIBで
切り出し、カーボンロッド先端にカ

ーボンデポジットで固定したもの。 



スピン三重項超伝導体 UTe2は、当初 Tc=1.6 
K と報告[6]されていたが、本研究で育成した

単結晶は Tc=2.1 Kと高く、図 6に示したよう
に、単結晶純良性指標である残留抵抗率比は最

高で 1000 を示し、当時の報告値 88[7]に比べ

て、桁違いに改善された。このように単結晶の

純良性が改善された結果、UTe2 における量子

振動実験が初めて可能となって、フェルミ面が

実験的に議論できるようになった[8]。また、Tc
が向上したため、超伝導特性を詳細に調べるこ

とが可能となって、常圧でも多重超伝導相を示

すことがわかった[9]。 
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