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研究成果の概要（和文）：我々のグループで現在開発しているマイクロSQUID素子（μｍサイズの超伝導量子干渉素子
）とNMR法を組み合わせた、新たなμSQUID-NMR法の開発を試みた。予備測定として市販のSQUID素子による連続波縦磁
化検出によるアルミニウム核のNMR(磁場中NQR）測定を行い、マイクロSQUIDによる検出可能性を検討した。マイクロSQ
UID－NMRのためのサンプルプローブを作製し、実際に測定を試みたがNMR信号は検出されなかった。より適正なSQUIDル
ープのサイズの選定が重要であることを結論した。

研究成果の概要（英文）：Development of micro-SQUID-NMR technique has been carried out for the quantum cond
ensed matter research. A preliminary cw-NMR experiment using commercial SQUID has been performed in order 
to judge feasibility of the micro-SQUID-NMR in 27-Al signal. New sample probe was constructed, but in the 
first experiment the NMR signal has been not detected.  It may be important to employ micro-SQUIDs with an
 adequate size of the superconducting loop.  
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１． 研究開始当初の背景 
 

NMR は物性研究の幅広い分野で用いられ
ている。申請者もこれまで、He-3核のNMR
で、2 次元フラストレート三角格子磁性体の
超低温量子相を研究してきた。フラストレー
ト磁性体ではギャップレススピン液体相な
どの特異な低温量子凝縮相の存在が予言さ
れ興味が持たれる。このような低温量子相で
はNMR測定に用いる磁場が量子相を壊して
しまうという議論があり、測定磁場が重要な
パラメータとなる。似た状況が他の研究でも
見られ、例えば Sr2RuO4のｐ波超伝導のオー
ダーパラメータが磁場によって方向を変え
るということがNMR実験の際に議論になっ
た。NMR 感度は測定磁場に比例するので、
量子相に影響を与えない小さな磁場で測定
を行うことは難しい。これを補う方法として、
NMR の信号の検出器に SQUID を用いた超
低磁場 SQUID－NMR法が認知されている。
一方、申請者らはμSQUID とよばれるμｍ
スケールに微細加工された特殊な SQUID素
子の開発を進めてきた。微細に加工されてい
るため、局所磁場をピンポイントに計測可能
で、空間的に一様な外来磁場の影響を受けに
くいという優れた特徴がある。このため通常
の SQUIDが高感度で働く低磁場領域はもち
ろん、外来ノイズの影響で測りくいとされる
数テスラ領域までの高感度計測ができる。広
い領域で測定ができれば、低磁場中の量子相
から、それが磁場によって破壊されていく過
程を連続的に追うことができる。本研究では
μSQUID 素子を取り入れることで、新しい
NMR 装置の開発をできないかということを
提案した。 

 
２． 研究の目的 
 
核磁気共鳴分光（NMR）法は、物性研究
においてミクロなプローブとして広範に用
いられている強力な研究ツールである。この
NMR 法と、申請者らのグループが現在開発
しているマイクロ SQUID素子（μｍサイズ
の超伝導量子干渉素子）を組み合わせた、新
たなμSQUID－NMR 法を開発することが
目的である。低磁場領域から数テスラの中磁
場領域まで試料を測定することができる高
感度 NMR磁束計を開発し、凝縮系物質の研
究に新たな手法を提供することを目指す。フ
ラストレート三角格子磁性体、分子磁性結晶、
重い電子系物質などに見られる低温量子凝
縮相を探る新たな研究手法への発展を目指
す。 
 
３．研究の方法 
 
研究 1年目はマイクロ SQUID-NMR 法に向け
て予備実験を行った。SQUID-NMR の基本的な
測定技術の習得を兼ねて、標準試料の選定を
行った。はじめに連続波、縦磁化検出時にお

ける実際の NMR 信号を観測するため、市販の
SQUID 素子に磁束輸送コイルを組み合わせた
SQUID－NMR 実験を行った。SQUID-NMR を行う
ための専用プローブを作製した。製作した部
品は、静磁場印加用ソレノイドコイル、静磁
場トラップ用鉛管、トラップ解除用ヒーター、
RF-印加用サドルコイル、磁束輸送コイルな
どである。SQUID-NMR 実験は 4.2K において、
約 30G までの静磁場印加状態で最大 800ｋH
ｚの RF印加で幾つかの試料に対して行った。 
1 年目の知見を元に研究 2 年目では、マイ
クロSQUID-NMR法のための試料プローブを作
成し、試験を行った。試料は、前年度に調べ
たサファイア試料である。マイクロ SQUID を
マウントするための試料台の設置、静電気保
護のための回路を付け加えるなどの、試料プ
ローブの改良を行った。実験結果を検討し、
検出感度の見直しを行った。また並行して、
低温凝縮相研究のために必要となる、マイク
ロSQUID素子自体の測定環境範囲の拡大を目
的として圧力下での挙動を調べることを行
った。希釈冷凍器の測定回路用配線（磁場印
加用、RF 測定用の配線）を行い、予備測定を
兼ねて磁気測定を行った。その他に磁場中で、
磁場中で超伝導素子を駆動させる場合、ノイ
ズの影響がどの程度あるかなどの知見を得
るため、約３T 中の磁場で簡単な超伝導回路
を製作し、ノイズの見積もりを行った。 
 
３． 研究成果 
 
SQUID-NMR 法の予備測定として、Tristan 
Technologies 社の製品である dc-SQUID を用
いたSQUID-NMR用のプローブで実験を行った。
初めに、磁気回転比が最も大きいプロトンを
測定するために純水や有機溶媒の測定を行
い、純水について最も大きなシグナルが得ら
れるということがわかった。さらに、四重極
分裂を起こす27-Alについて検討を行うため
サファイアロッド(Al2O3 結晶)の測定を行っ
た。 
 

 

図１ SQUID-NMR で測定した Al 核の

NQRシグナル 

 
図 1 はその時の 20G 中のシグナルである。



ピックアップコイルの巻き数はそれぞれ 10
～20 ターン程度であり、測定方法として cw
法(連続波法)の縦磁化測定である。大きなシ
グナルが得られたことから、試作段階の解析
に基づき、測定に使用する試料はサファイア
ロッドの破片に決定した。また、マイクロ
SQUIDでAlのNQRシグナルを測る場合にどの
くらいのS/Nが必要であるかの概算を行える
ようになった。マイクロ SQUID を用いた NMR
用のプローブの作製では、マイクロ SQUID を
保持するサンプル台や、静電気保護のための
スイッチボックスを備えたプローブを新た
に作製することができた。図 2に装置の概略
を示す。RF 磁場が SQUID 面に垂直になるよう
に微調整することを考え、RF コイルが回転可
能であるようにしているのが特徴である。 
 

 

図 2 μSQUID－NMR 用に作製されたサ

ンプル台（右：概略、左：写真） 

 
 試料のマウントは、光学顕微鏡で観察し
ながら、アルミナの小片をμSQUID ループか
ら約 2μｍの位置に配置した(図３)。低温に
冷やしての実験を行ったが、NMR 信号は観測
されなかった。この原因は明らかではないが、
信号の状況から、おそらく SQUID の接合部分
の断線などが生じたと考えている。SQUID の
断線は今後解決しなければいけない課題で
あることが明らかになった。また、シグナル
が見えない原因の検討を行っている際に、検
出感度の見直しを行ったところ、当初用いて
いた 1μｍ×１μｍの大きさの SQUID ループ
では、S/N を考慮した見積もりにより、測定
がかなり困難であるということも判明した。
この問題は、SQUID ループをより大きなもの
にすることで解決できるのではないかと考
えている。 

 

図 3 μSQUID基板（左）と、アルミナ試料

のサンプリングの様子(右) 

一方、低温凝縮相研究での応用範囲を広げ
るという意味で重要な、圧力印加での実験で
は、ピストンシリンダー内で SQUID 素子が働
くことを確かめることができた。In の超伝導
転移を印加圧力 0.69GPa で測定し、臨界磁場
の温度依存性を正しく測定することができ
た。その他に、３T 中の磁場での超伝導ルー
プに対するノイズの評価は、希釈冷凍機温度
で、逆接合を有する超伝導ループを作製し、
ノイズを見積もった。NMR 法で用いられる LC
回路を超伝導接続で作製し、共鳴を測定した。 
その際、弱接合部分は、低磁場空間に配置し
てある。相互インダクタンスを使い、超伝導
ループで発生するノイズの影響を観測した
が、磁場印加で大きく異なることはないとい
う結果が得られた。実際のμSQUID-NMR 法と
条件は違うが、これらの知見をもとに、強磁
場印加時のNMR測定法を開発していきたいと
考えている。 
本研究年度内で得られた成果は以上であ
る。今後も開発を続け、さらに実用的なレベ
ルの装置の製作を続ける予定である。 
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