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研究成果の概要（和文）：マイクロ SQUID 磁束計はマイクロ～ナノメーターサイズの微小磁性

体 1 個の磁性を測定するのに適した高感度な磁気測定装置である。これまで 6 K 以下で動作す

るフランスグループの低温超伝導タイプのみが開発されていたが、申請者らはより高温までの

測定を目指して高温超伝導タイプを開発した。分子性強磁性体のマイクロ結晶の磁化曲線測定

を行い、温度 4 - 70 K、磁場 8 kOe までの範囲でスピン感度 108 B を達成し、更にダイポール計

算との組み合わせにより、初めてマイクロ SQUID スタンドアローンで磁化の絶対量決定に成

功した。 

  

研究成果の概要（英文）：The micro superconducting quantum interference device (micro-SQUID) 

based detection systems have successfully been adopted for investigations of the magnetic properties of 

individual micron- or nanometer-sized materials directly. Until then, only a low temperature 

superconductor type by the French group has been developed and has succeeded in measurements with a 

sensitivity of 104 B in the magnetic field up to 20 kOe and below 6 K.  We have developed the high 

temperature superconductor type micro-SQUID magnetometer which enables magnetization 

measurements of a single micron-sized crystal of molecular magnet with a sensitivity of 108 B in the 

field up to 8 kOe and at 4 - 70 K and furthermore the estimation of the absolute quantity of 

magnetization for the first time. 
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１．研究開始当初の背景 

 近年、高度に機能化された分子性磁性体や
ナノスケール磁性体などの創製とともに、よ
り高感度で複雑な磁気測定が必要になって
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きた。フランス・グルノーブルのグループに
より新たに開発された低温超伝導(LTS)マイ
クロ SQUID磁束計は、20 kOeまでの磁場下、
6 K 以下の温度領域において、スピン感度 104 

B という非常に高感度で高速の測定が可能
で（市販装置は 1014 B）、ナノスケール研究
に最も適した装置の一つである。単分子磁石
の量子効果の観測に限らず、わずか数ナノメ
ーターサイズの磁性微粒子 1 個の磁化反転の
検出にも成功している。しかし、当時実用に
耐えうるマイクロ SQUID 磁束計は、フラン
ス・グルノーブルのグループが保有するもの
が報告されているだけで、世界中のナノスケ
ール磁性体研究者がフランスに試料を持ち
込んで測定をしている状態であった。 

  

２．研究の目的 

 そ こ で応 募 者ら は、 高 温超 伝 導体
YBa2Cu3O7-（YBCO）から成る高温超伝導
(HTS)マイクロSQUID磁束計の開発を行った。
マイクロ SQUID 方式では、高感度化を図る
ために、デバイス上に試料を直置きして
SQUID ループ自体をピックアップコイルと
して用いて測定する。ゆえに、デバイスは試
料と同じ温度・磁場環境に曝されることにな
り、測定温度・磁場が制限される。ここで
HTS タイプのデバイスを用いれば、LTS タイ
プよりも高温・高磁場での測定が期待される。
まず、汎用測定可能な HTS マイクロ SQUID

磁束計を開発し、既存の装置では困難であっ
た微小磁性体の単一試料による磁気測定を
可能にし、新規物性の開発を目指した。 

 

３．研究の方法 

 まず、様々なデザインの HTS マイクロ
SQUID のデバイスを作製し、4- 300 K の温
調および 3D 磁場掃引が可能な磁束計シス
テムの構築を行う。次に、既知のシアノ架
橋金属錯体のマイクロ結晶をマニピュレー
ターを用いてデバイス上にマウントし、任
意方向における磁場を掃引しての磁気ヒス
テリシス測定の手法確立を行う。 

 

４．研究成果 

 パルスレーザーアブレーションにより結
晶方位の異なる SrTiO3（STO）結晶が焼結さ
れてできたバイクリスタル基板上に YBCO

薄膜を作製し、フォトリソグラフィーおよび
反応イオンエッチングにより、結晶粒界ジョ
セフソン接合を持ついくつかのデザインの
マイクロ SQUID をパターニングした。作製
したデバイスは 3D 磁場コイルシステムを有
するクライオシステムにセットし、臨界電流
値測定を行った。作製したデバイスのうち、
膜厚 92 nm、バイクリスタル角 24°(#1)およ
び 36.5°(#2)のものが安定に動作し、特に#1

は 30 – 70 K の範囲で、#2 は 4 K 以上で動作

することがわかった。SQUID 面に垂直方向の
磁場を印加すると、SQUID ループを貫く磁束
による 0.27G 周期の SQUID 変調と、ジョセ
フソン接合部への侵入磁束による 14G 周期
のフラウンホッファーパターンが観測され、
SQUID 面に平行方向の磁場では、フラウンホ
ッファーパターンのみが観測された。これら
の変調周期について、SQUID およびジョセフ
ソン接合の大きさを元に定量的に解釈を行
った。 

次に、デバイス#1 を用いて、TC = 40 K のフ
ェ リ 磁 性 体 [Mn2(H2O)2(CH3COO)][W(CN)8] 
•2H2O のマイクロ結晶（23×17×13 m3）を素
子上にマウントし、転移温度以下で SQUID

面に平行方向の磁場を掃引しながら臨界電
流値を測定した。試料からの磁束由来の
SQUID 変調を観測し、磁束カウント法により
試料から出て SQUID ループに入った磁束量
（試料磁化に比例）の磁場依存性を導出した
（図 1）。観測された保磁力は同じ物質のバル
ク結晶を用いた市販 SQUID による測定結果
に一致し、測定の妥当性が示された。高温超
伝導体マイクロ SQUID 磁束計による磁化曲
線測定は国内外で初である。 

 更に、マイクロ SQUID 磁束計スタンドア
ローンで磁化絶対量を決定する試みを行っ
た。マイクロ SQUID は市販の磁気測定装置
に比べてはるかに高感度であるが、観測量で
ある「検出磁束量」が試料とデバイスの形
状・相対配置に大きく依存するために、かつ
て磁化の絶対量が評価されたことはない。磁
化の絶対量は磁気相転移を議論する上で重
要な情報である。まず、デバイス#2 を用いて
TC = 11 K の強磁性体であるプルシアンブル
ー類似体 RbMn[Fe(CN)6]のマイクロ結晶
（3.5×4.0×3.0 m3）由来の磁束量の様々な
方向の外部磁場依存性を測定した（図 2）。次
に、試料と SQUID の大きさと相対配置を計
測し、メッシュ分割した試料の体積要素が持

-40

-20

0

20

40





0

-1000 -500 0 500 1000

H (Oe)

-4

-2

0

2

4





0

-20 0 20
H (Oe)

図 1  磁化容易軸方向の磁化曲線 



 

 

つ磁化と、同じくメッシュ分割した SQUID
検出面の面積要素部位にできるダイポール
磁場との関係を計算した。上記のダイポール
近似計算を実測値にフィットして試料磁化
を求めたところ、1300 Oe で 1.67 B/mol であ
った。同じ RbMn[Fe(CN)6]の多結晶試料の市
販の SQUID を用いて測定した 1300 Oe にお
ける磁化が 1.66 B/mol であったことから、非
常に高確度で磁化の絶対量が導出できたと
言える。マイクロ SQUID スタンドアローン
での磁化の絶対量決定は国内外で初である。
現在、この高温超伝導マイクロ SQUID 磁束
計は 8 kOe までの磁場下、4 - 70 K の温度領
域において、スピン感度 108 B で磁化曲線測
定が可能である。
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