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研究成果の概要（和文）：　破壊型パルス強磁場において精密磁化測定を可能にするため、100 MHz程度の高周波を用
いた交流変調技術の開発を行った。様々なノイズ成分の除去には効果があったが、投入できる電力が励起コイルサイズ
によって制限され、信号の絶対値を十分大きくすることは難しかった。100 T超強磁場においてフラストレーションス
ピン系のメタ磁性の観測には成功したが、従来法に比べて精度の向上を得ることはできなかった。しかしながら、開発
した手法の励起AC磁場の周波数依存性から、相転移の特性時間を見積もることが可能であることを新たに見いだした。
これは極限磁場中で起こる現象のダイナミクスを探る新たな手法として興味深い。

研究成果の概要（英文）：　We developed the experimental technique for high-frequency AC magnetization 
measurements to obtain a full magnetization process of quantum spin systems at very high magnetic fields. 
The frequency range is as high as 100 MHz. The developed technique was found to be useful to suppress 
several kinds of noise. However, it was also found that the absolute value of the signal of the AC method 
is much smaller than that obtained with standard DC method. Actually, we succeeded in observing 
metamagnetic transitions in a spin frustrated compound in very high magnetic fields over 100 T, but the 
signal to noise ratio is not better that of the DC method. However, an very important finding was 
obtained as the by-product; the frequency dependence of the AC signal of the phase transition gives us 
the characteristic time of the phase transition. This finding is very important because we can 
investigate the dynamical nature of phase transitions at very high magnetic fields with this technique.

研究分野：磁性
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１．研究開始当初の背景 
 反強磁性相互作用を持つ低次元磁性体は
量子スピン系と呼ばれ、多段の磁化プラトー
や磁化ジャンプなど量子効果を強く反映し
た非自明な構造が現れるため多大な関心が
寄せられている。一般に磁気励起には強い磁
場が必要であり、例えば 2次元直交ダイマー
系SrCu2(BO3)2の磁化の飽和には200 T程度が
必要であると予想される。さらに、2 次元磁
性体のカゴメ格子については、最近、ボルボ
サイト（Cu3V2O7(OH)2.2H2O）やベシニエイト
（BaCu3V2O8(OH)2）と呼ばれる Cu を磁性元
素としたカゴメ格子物質が人工合成され、
80 Tで起源が不明の 2/5プラトーが見つかっ
ている。さらに同じくカゴメ格子のハーバー
スミサイト（ZnCu3(OH)6Cl2）では同じプラト
ーが存在するならばその磁場は 100 T以上に
なると予想されている。これらの物質の全磁
化過程の解明は量子スピン系の理解に極め
て重要であり、大変興味深い。しかしながら
現在のところ、低温下で精密な磁化測定が可
能なのは 70 T程度までであり、多くの量子ス
ピン系物質で磁化は飽和まで到達していな
い。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、100 Tを超え、最大 400 T
程度までの超強磁場下で精密な磁化過程を
測定するための実験技術を新しく開発し、量
子スピン系における未解明の強磁場磁化過
程を明らかにすることである。 
 
３．研究の方法 
 強磁場発生にはパルス磁場を用いるが、磁
化を直接測定するにはピックアップコイル
を使用する必要がある。また、磁化の時間依
存性を精度良く検出するためには、磁場の時
間依存性に起因する信号をバックグラウン
ドとして差し引かなくてはならない。これは、
従来法では、自己補償型の同軸または並列タ
イプのピックアップによって 99%以上を補
償し、差し引きができない残留成分を、2 回
の測定で引き算して実現している。このとき、
磁場や温度、試料位置などが 2回の測定でど
の程度同一であるかが精度を決定している。
ところが、200 T を超える磁場では、マグネ
ットだけでなく試料も破壊される方法でし
か実現できないため、測定を 1回のパルス磁
場発生で終える必要がある。そこで、本研究
では、パルス磁場掃引周波数よりも 103倍程
度高速の、100 MHz帯の高周波変調磁場を用
いる交流磁化測定法により、1 回の磁場掃引
で、磁場成分バックグラウンドを除去する方
式を開発する。開発した測定手法を、一巻き
コイル法、及び電磁濃縮法による超強磁場発
生装置と合わせることで、400 T 程度までの
量子スピン系の高精度磁化測定を実現する。 
 
４．研究成果 
(1) 高周波交流磁化測定手法の開発 

 100 MHz帯の AC磁化測定手法開発は、図
１に示した様な並列型ピックアップコイル
を同軸状に 2組配置したコイルを用いた。外
側の 1 組のコイルが高周波入力（励起）用、
内側の 1組のコイルが磁化検出用コイルであ
る。それぞれが、２つで１つの組になってい
るのは、パルス磁場による誘導電圧成分を互
いに打ち消すためである。一巻きコイル法や
電磁濃縮法は磁場掃引速度がマイクロ秒の
領域であるために 1000 V 程度の電圧がピッ
クアップコイルに誘導され、補償型コイルに
することは必須である。 

 
図１ 本研究で作製した高周波 AC磁化測定
用コイルの概略図と作製時の写真 

 
 図 2には、開発した測定システムのブロッ
クダイアグラムを示した。励起コイルには 
任意波形発生器から正弦波を発生させ、入力
する。交流磁化測定では、励起磁場の強さが
信号強さを決定するため、高速のパワーアン
プを用いて 100倍程度に振幅を増大している。
このとき、電力は 30 W程度であり、図 1の
ような小型コイルの許容平均電力を超える
ため、入力はパルス状にする。高周波スイッ
チを用いておよそ 30 μsの持続時間とした。
これによって励起コイルの発熱は抑制され、
安定した測定が可能となる。 

 
図２ 製作した高周波 AC磁化測定のブロッ

クダイアグラム 
 

 検出コイルは、外部磁場 Beによる磁化 M0

の周辺で高速交流磁場Bmによって変調され、
磁化変化Mm が磁化率に比例した信号とし



て検出される。AC法の長所は、AC変調周波
数( f > 10 MHz)でロックイン検波することで、
外部磁場 Beによる誘導電圧成分（~100 kHz）
を、有効に除去可能となる点である。これに
よって、ノイズとなる誘導電圧のバックグラ
ウンド成分を 2 回測定することなく、1 回だ
けで測定を完了させることができる 
 
(2) 100 T磁化測定への応用 
 研究計画時に想定した最高磁場は 400 Tで
あり、電磁濃縮法により得ることが可能であ
る。しかしながら、予期せぬ磁場発生装置の
不具合などの理由により、研究期間中に修復
は困難と判明したため、磁場発生法を一巻き
コイル法にのみに変更した。それに伴って、
最高磁場も 100 T程度を第 1段階での技術目
標とした。電磁濃縮法と一巻きコイル法での
発生磁場パルスはともにマイクロ秒の時間
領域にあるため、一巻きコイル法で 100 T磁
場での計測技術が確立できれば、400 T 磁場
への応用にも、電磁シールド対策などの細部
の改良点で対応できると予想されるため、研
究計画全体に大きな影響は無い。 
 図３はフラストレート磁性体 CdCr2O4にお
いて 4.2 K で行った実験結果である。左縦軸
は変調信号の振幅変化分、右縦軸は位相変化
分である。 

 
図３ 高周波 AC法で測定したフラストレー
ト磁性体 CdCr2O4の 4.2 Kでの測定結果 

 
このとき、変調磁場周波数は 15 MHzである。
一巻きコイル法発生させた磁場値について
プロットしており、横軸は磁場で、最大値は
101 Tである。振幅と位相の両方に約 26 Tと
76 Tにピーク信号が観測されているが、これ
は、この系の 1/2 プラトー相への転移と、飽
和直前の新規相への転移にそれぞれ対応す
る。よって、高周波法によってスピン系の磁
化過程をマイクロ秒の破壊型パルス磁場中
で捉えることが可能であることが確かめら
れた。図 4には、これまでの DC法で 2回の
磁場発生の差し引きから得た、磁化の時間微
分信号を示した。図３の結果との比較から、
確かに高周波法でも磁化の特徴を捉えてい
ることが確認できる。 

 

図４ DC法によるCdCr2O4の 4.2 Kでの磁化
測定信号の磁場依存性 

 
 しかし、図３と図４の比較から、従来の
DC 法と比べて高周波法の信号は微弱であり、
信号のノイズに対しての強度比（SN）の観点
から、DC 法に比べて優れているとは言えな
い。この点の改善のためには、15 MHz が電
磁ノイズ帯域から十分に離れていないこと
を考慮して、さらに高い周波数での測定も行
った。図５は、100 MHzでの実験結果を横軸
を時間として、検出信号と発生磁場波形を同
時にプロットした図である。 

 

図５ 100 MHzでの測定結果を発生磁場波形
とともに時間についてプロットした結果 

 
磁場発生時には、スイッチングの大きなノイ
ズが誘起されているが、約 1μsでノイズ成分
は減衰し、良い SN で測定出来ていることが
わかる。ところが、信号はほぼ平らであり、
図３に示した様な信号は観測されていない。
これは、次に示すように、この物質の相転移
のダイナミクスを反映した本質的な理由に
よるものであることが本研究によって分か
ってきた。技術的観点からは、電磁ノイズ成
分を有効に減衰できる程度の高周波にする
と、スピン系のダイナミクスと相関する領域
に入るために、あまり高い周波数を用いるこ
とができないことが明らかとなった。 
 
(3) 相転移ダイナミクスの評価 
 開発した高周波交流磁化測定技術を実際
の系に応用した初期段階の実験において、こ
の技術における周波数がスピン系の磁気相
転移の特性時間スケールに近い場合がある
ことが分かってきた。これは、研究当初の磁
化過程の高精度計測という目的とは方向性
が異なるが、物理的には大変興味深い計測で



ある。図６は 26 T のピーク信号について、
様々な周波数で実験を行った結果を示して
いる。 

 
図６ 様々な周波数における高周波磁化測

定信号 

 
これから明らかな様に、信号は 30 MHz では
観測されておらず、図５で示した様に、
100 MHzで信号が現れなかった事実とも整合
する。20 MHz では僅かに信号が観測されて
いることから、この系の相転移の特性時間が
33 ~ 50 ns程度であり、スピン系の動的挙動が
これ以上短い時間では追随できないことが
明らかとなった。これは、この相転移のメカ
ニズムがスピン−格子結合と深く関わってい
るために、比較的遅いダイナミクスになって
いるとの予想と整合する。 
 以上から、本研究によって 100 T以上の極
限磁場中において、磁気相転移のダイナミク
ス計測における要素技術を開発することに
成功した。これは、励起、検出コイルを、外
部パルス磁場と直交する配置に置くことで
磁場方向と直交する横磁化成分の情報を得
ることもできると考えられるため、様々な磁
気構造の確認にも有用であると期待される。 
 一方、高精度磁化計測においては、変調周
波数のスピンダイナミクスとの兼ね合いに
よる制限から、SN を十分良くすることがそ
れほど容易でないことが判明した。10 MHz
程度の周波数において、励起コイルの磁場の
高磁場化が解決策であり、今後の研究展開の
方向であると位置づけた。この観点から、ス
ピン格子結合による磁化過程が期待される
有機のスピンラダー物質であるBIP-TENOに
ついて 100 Tまでの磁化過程を調べ、研究対
象としての評価を行った。 
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