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研究成果の概要（和文）：本研究は，高均一かつテスラ級磁場を発生可能なMgB2超伝導バルク磁石(疑似永久磁
石)の開発を目的として実施し，以下の成果を得た。1)加圧機構を有する等方圧加圧焼結法や放電プラズマ焼結
法に加えて，特別な加圧機構不要の浸透法でも充填率90%以上の緻密バルクを作製出来た。2)ボールミリングを
用いた粒径制御により磁束ピン止めに最適な粒径を見出した。3)電子線後方散乱回折法など電子顕微鏡を用いた
微細構造解析によりチタン族添加が磁束ピン止めを大きく向上させること，およびその起源を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aim to produce a MgB2 superconducting bulk magnet 
(quasi-permanent magnet) generating strong Tesla-class magnetic fields with high homogeneity, and 
obtained the following results successfully; 1) the dense MgB2 bulk with the relative density over 
90% was fabricated by a infiltration method without physical pressing mechanism, 2) the pinning of 
grain boundaries was optimized by controlling the grain size of MgB2, 3) the pinning properties was 
enhanced by doping the titanium group elements, and the origin of which was clarified by various 
microstructural analysis techniques such as the electron backscattered diffraction.

研究分野： 超伝導理工学

キーワード： 超伝導バルク磁石　磁束ピン止め
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
本研究で開発する超伝導バルク磁石は、次

の超伝導固有の性質を利用するものである。
超伝導体に磁場を印加すると磁場は量子化
された磁束として超伝導体内部に侵入する。
その後、外部磁場を取り除いても一旦侵入し
た磁束はエネルギー利得から超伝導体内に
留まる。この磁束ピン止め現象と呼ばれる超
伝導特有の性質を利用して着磁された超伝
導体はテスラ級疑似永久磁石になる。超伝導
を利用した磁石応用としては超伝導線材を
使用したソレノイド型コイル磁石が一般的
であるが、超伝導バルク磁石にはコンパクト
かつ開放空間でテスラ級磁場を利用可能に
するというメリットがある。これら特徴を利
用した環境浄化用磁気分離装置、医薬品搬送
システム、有機薄膜成膜装置など従来型永久
磁石や超伝導コイル磁石では実現できない
新しいアプリケーションが実際に考案され
実用化に向けた開発が始まっている。また、
バルク磁石を用いた卓上型の超コンパクト
核磁気共鳴(NMR)装置の開発が行われている
など、超伝導バルク磁石は従来型永久磁石の
代替に留まらない大きな可能性を秘めてい
る。これまで研究の主流であった RE-Ba-Cu-O
系超伝導バルク磁石に替わって金属系超伝
導体 MgB2(超伝導転移温度 Tc =39K)が軽量性
や脱レアアースなどの観点から注目を浴び
ている。MgB2はコヒーレンス長が長く弱結合
の問題がないために多結晶体を超伝導バル
ク磁石にすることが出来る点（→均質、作製
が容易）が最大の長所である。 
本研究グループはこれら MgB2 の性質に着

目し、RE-Ba-Cu-O 系の代替を目的として世界
に先駆けて 2009 年頃から MgB2を用いた超伝
導バルク磁石の開発を実施していた。当初
1.5 テスラであった捕捉磁場を緻密化および
不純物ドープによって4.6テスラまで向上さ
せることに成功していた。一方、国内外の状
況としては，偶然にも同時期から MgB2バルク
磁石の研究が盛んになってきていた。国内で
は東大と鉄道総研のグループが常圧焼結バ
ルクにおいて 3 テスラ(14K) の捕捉磁場を
報告した。また、海外では、IFW ドレスデン(ド
イツ)のグループがホットプレス法で作製し
た緻密バルクで 5.4 テスラの捕捉磁場を報
告した。両者ともボールミル粉砕した微細原
料粉末を使用していた。MgB2では結晶粒界が
主たる磁束ピン止め中心(場所)であること
から機械的な粉末微細化は有効である。また
Ti にも結晶粒微細化の効果があると言われ
ているがその機構は明らかになっていなか
った。 
 
２．研究の目的 
 上記から MgB2 バルク磁石開発の現状とし
て以下のことが言える。1)捕捉磁場競争(材
料開発)の真最中にあるが、更なる高捕捉磁
場化のためには材料開発指針を与えるナノ
サイズレベルでの磁束ピン止め機構を明ら

かにする必要がある。2) 5 テスラ級磁場が
視野に入ってきたことから具体的な応用用
途を考え始める段階にある。そこで、本研究
では MgB2 バルク磁石の具体的な応用用途と
して卓上型 NMR 装置を想定する。NMR の要求
レベルを満足する高均一強磁場を発生する
MgB2バルク磁石を開発することを第一の目標、
開発したバルクを用いてNMR装置用磁石ユニ
ットのプロトタイプの製作・動作試験を実施
しNMR信号を検出することを第二の目標とし
た。 
 
３．研究の方法 
・高緻密 MgB2バルクの作製 
常圧下で作製した MgB2 バルクの充填率は

50-75%である。熱間等方圧加圧焼結(Hot 
Isostatic Pressing: HIP) 法、放電プラズ
マ焼結(Spark Plasma Sintering: SPS) 法お
よび浸透法を用いて高緻密バルクを作製し
た。HIP 法は一度に複数個のバルクを作製可
能である。SPS 法は自己焼結反応を用いるこ
とから短時間(数分間) 焼成が可能であり粒
成長を抑制できるメリットがある。浸透法は
上記の HIP 法や SPS 法と異なり、圧力印加機
構を用いることなく常圧下で高充填率バル
クを作製することが可能である。 
・物性および微細構造評価方法 
MgB2 バルクの磁石化は磁場中冷却着磁

(Field Cooled Magnetization: FCM)法およ
び パ ル ス 磁 場 着 磁 (Pulsed Field 
Magnetization: PFM)法で実施する。また、
バルクを小片試料に切り分けた後、SQUID 磁
束計を用いて微視的な臨界電流密度 Jc の分
布を評価した。走査型電子顕微鏡（SEM）お
よび透過型電子顕微鏡(TEM)に電子線後方散
乱回折法(EBSD)を組み合わせて微細構造を
観察した。 
 

４．研究成果 
(1)浸透法による MgB2 バルクの作製と高捕捉
磁場の実現 
まず、溶接工程不要な密閉カプセル法で高
緻密 MgB2バルクを作製することを試みた。結
晶 B粉末をペレット状に圧粉成型した後、粉
末 Mgとともに Ar雰囲気中でカプセルに密閉
した。密閉カプセルは 900℃で 3 時間熱処理
された。Fig.1 にこの方法で作製したバルク
#1 の写真を示す。茶色の母体に白い筋がある
のが分かる。X 線回折実験から主相(茶色部
分)は MgB2であり，白色部分は未反応の Mg で
あることが分かった。バルク全体が MgB2と仮
定して見積もった充填率は 90%程度であり、
充填率としては十分なレベルであったが，バ
ルク#1 の捕捉磁場は 20K で 1.3T と HIP バル
クの 60%程度であった。残留 Mg 領域による超
伝導周回電流経路の阻害が捕捉磁場の低下
を招いたと考えて、カプセル形状および Bお
よびMg前駆体の配置を改良した。その結果、
未反応 Mg 残留物がほとんどない MgB2バルク
の作製に成功した。Fig.2 に改良型カプセル



を用いて作製した浸透法 MgB2バルク(直径 30 
mm、厚さ 9 mm)の捕捉磁場の温度依存性を示
す。また、HIP 法 MgB2バルク(直径 38 mm、厚
さ7 mm)の捕捉磁場を参照データとして示す。
浸透法バルクの最低温度 15.9 K での捕捉磁
場値は 2.4 T であった。このように浸透法バ
ルクでHIPバルクと同等の捕捉磁場を得るこ
とに成功した。 
 
(2)SPS 法で作製した MgB2 バルクの磁束ピン
止め特性と結晶粒微細化効果 
 作製プロセスが簡便かつ低コストで圧力
下焼結が可能な放電プラズマ焼結（Spark 
Plasma Sintering: SPS）法で高緻密 MgB2 バ
ルクを作製した。Fig.3 に SPS 法で作製した
MgB2バルク(SPS#20)の捕捉磁場の温度依存性
を示す。また、参考データとしてカプセル法
バルク（CAP#20、直径 20mm、厚さ 7mm）およ
び HIP 法バルク（S-HIP#23、直径 23mm、厚さ
26mm）のデータを併せて示す。SPS#20 の最低
温度 20.9K での捕捉磁場値は 1.92T であり、
S-HIP#23の1.85Tと同程度の捕捉磁場を得る
ことに成功した。次に、MgB2の主要なピン止
め中心である粒界を増やすために MｇB2 粉末
をボールミル粉砕により微細化することを
試みた。ボールミリングによって用意した結
晶子サイズ の異なる MgB2 粉末(ボールミ
リングによって用意した結晶子サイズ の異
なる MgB2 粉末( =50、27、6 nm) から SPS
法でバルク体を作製し、磁束ピン止めに対す

る粒微細化効果を調べた。Fig.4 に粒径が異
なる MgB2 バルクの捕捉磁場の温度依存性を
示す。結晶子サイズ 27 nm の MgB2 バルク 
(Bulk#27) で捕捉磁場が最大となった。また、
ピン力密度のスケーリング解析からピン止
め中心の次元性変化(2 次元な表面ピンから
0 次元的な点状ピンに変化) がその起源で
あることが明らかとなった。 
 
(3)チタン族元素ドープによる磁束ピン止め
特性の向上 
チタン族元素(Ti、Zr、Hf)が MgB2の磁束ピ

ン止め特性を向上させることは知られてい
るが、最適元素および最適ドープ量について
はコンセンサスが得られていなかった。そこ
で、本研究では高ドープ(最大ドープ量 50%)
した MgB2 の臨界電流特性と微細組織観察か
ら最適ドープ元素およびドープ量を明らか
にすることを目的とした。Fig.5 にチタン族
元素TGEをドープした(Mg1-xTGEx)B2(PICT法で
作製)の臨界温度(転移の中点で定義)のドー
プ量依存性 Tc,mid(x)を示す。Tc,mid(x)は 50%ド
ープでやや低下するが、30%ドープ以下では
全てのドープ元素でほとんど変化しない。こ
れはチタン族元素が Mg サイトを置換してい

  

Fig.1: Photograph of the MgB2 bulk #1. 
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Fig.2 : Temperature dependence of the trapped 
field of the infiltration-processed and HIPed 
MgB2 bulk. 
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Fig.3: Temperature dependence of the trapped 
field of MgB2 bulks. 
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Fig.4: Temperature dependence of the trapped 
field of the SPSed MgB2 bulks with various 
grain size. 



な い こ と を 示 唆 し て い る 。 Fig.6 に
(Mg1-xTGEx)B2の 20K における臨界電流密度の
磁場依存性を示す(各ドープ元素で最大の臨
界電流密度を示す x について示した)。これ
より、Ti に比べて Zr および Hf が臨界電流密
度の向上に有効であり、特に Hf が高磁場領
域で有効であることが分かった。 
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Fig.5: Critical temperature defined at the 
midpoint, Tc,mid, as a function of the TGE doping 
level, x. 
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