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研究成果の概要（和文）：SQUIDを用いた高圧力下磁気測定システムを開発した。市販のSQUID磁束計を用いた手
法ではダイヤモンドアンビルセルの材質を変更し、精密磁化測定の手法を確立した。また、更なる高精度を実現
するために、コイル振動型SQUID磁束計を立ち上げた。
これらの測定技術を、NdFeB永久磁石、銅酸化物超伝導体、有機強磁性体、固体酸素等の高圧実験に適用した。
また、単一元素超伝導体においては、超伝導転移温度Tcをこれまで以上に上昇させるために、強歪み加工材の高
圧力実験を行った。さらに、Y-124, Hg-1223系の銅酸化物超伝導体の一軸性圧縮実験においては、Tcを効果的に
上昇させる構造変形を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have developed the magnetic measurement system at extremely high pressure
 using SQUID. In the style of using commercial SQUID magnetometer, we considered the change in the 
material of a diamond anvil cell, so that we constructed the precise magnetization measurement 
system. And, we developed the coil-vibrating SQUID magnetometer to detect the magnetization 
precisely in the lock-in style as well. 
These techniques were used in the measurements of the Nd2Fe14B permanent magnets, cuprate 
superconductors, organic ferromagnets, solid oxygen, and so on.　And, so as to realize further 
increase in the superconducting transition temperature Tc of the single-element superconductors, we 
conducted the high-pressure experiments for their severe deformed superconductors. Furthermore, in 
cuprate superconductors such as Y-124 and Hg-1223, we studied the ideal structure-modification for 
increasing Tc effectively.

研究分野：高圧物性
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１．研究開始当初の背景 
 
10 GPa を超える高圧力実験は、固体酸素の先
行研究が示すように、光学測定・構造解析実験・
電気抵抗測定が中心である。しかしながら、磁
性体研究において根幹的な磁気測定は、相応の
体積の試料を必要とし、この 10 年以上の間、特
筆すべき技術革新はない。 
15 GPa 以上の圧力発生には、試料空間が著し
く限定されるダイヤモンドアンビルセル(DAC)
の使用は不可欠である。そこでの圧力上昇の追
求は、試料空間の体積減少を要求し、超伝導量
子干渉素子(SQUID)は必須のデバイスになる。
SQUIDシステムを高温域で動作させる際、検出
コイルの超伝導状態を維持する工夫が必要にな
る。ここで、DACと SQUIDのマッチングに技
術革新がなされれば、高圧物性研究は大きな進
展を見せ、ひいては磁性研究・超伝導研究のブ
レイクスルーにつながるはずである。また、近
年、第一原理計算の進展は目覚ましく、“高圧磁
気測定分野での未踏領域の開拓”との相乗効果
は新たな研究境界領域の開拓を期待させる。本
研究では、従来の研究路線を保ちつつ、1 MPa (= 
100 GPa)を視野に入れた測定を可能にするため
に、用途に応じた DACの大胆な素材変更や自作
のSQUID磁束計内部の構造最適化を伴う技術革
新を行うことを目指した。さらに、そこで代表
的磁性体・超伝導体における未踏圧力領域での
物性開拓を目指した。 
 
２．研究の目的 
 
超伝導現象・磁気秩序現象は電荷およびス
ピンの多体協力現象である。電荷およびスピ
ンは格子上に存在し、格子が歪めば多体現象
は変化する。高圧力物性実験は、その機能性
の向上を目指し格子を連続的に歪ませる実験
である。磁性体・超伝導体の根幹的物理量で
ある磁化・磁化率の測定には相応の体積の試
料を必要とする。そのため、30 GPaを超える
圧力で、幅広い温度域において、高磁場印加
が可能な環境下で、磁化・磁化率を精密に測
定する技術は未だ構築されていない。また、
近年、第一原理計算の進展が目覚ましく、本
技術開発の成功との相乗効果は、新しい境界領
域の開拓を伴うブレイクスルーを期待させる。 

そこで、技術的には、“超小型DACと SQUID
を用いた高圧力磁気測定”において、広い温
度域での保磁場、飽和磁化、残留磁化の追跡
と、磁気ダイナミクス研究のための交流磁化
率測定（周波数 0.1Hz -1kHz）のレベルアップ
を図りつつ、その２桁増しの測定感度を実現
するコイル振動型 SQUID 磁束計の開発を行
った。このように、本研究では 100 GPa を視
野に入れた高圧力下での磁化・磁化率測定の基
盤技術を構築しながら、“水銀系銅酸化物超伝
導体”,“Nd2Fe14B永久磁石”,“有機磁性体”,
“固体酸素”に対して先駆的な物理現象を発掘
することを目指した。そして、電気電子材料

研究のブレイクスルーを刺激することを目指
した。 
 
３．研究の方法 
 
上記の背景およびこれまでの研究成果を
もとに、本研究は未踏領域での高圧磁気測定
の基盤技術を構築し、磁性体・超伝導体材料
の研究のブレイクスルーを誘発する礎を構
築することを目指した。具体的な研究手法は
以下のとおりである。 
 

[1] 50GPa までの圧力領域を意識し、Ti 合金
製 DAC を開発した。その装置を、Nd2Fe14B
永久磁石の実験に使用し、過去の CuBe 製
DAC では実現できないレベルの磁化測定を
可能にした。具体的には、広い温度域で保磁
場、飽和磁化、残留磁化の圧力依存性を追跡
することに成功し、永久磁石の保磁場向上の
可能性を追求した。 
 
[2] 酸素封入可能な DACを改良し、磁化曲線
測定を通じて 10GPa までの固体酸素の磁性
を調査する実験を行った。また、酸素を圧力
媒体に使用する環境を構築することに成功
した。 
 
[3] 渦電流損低減を図った交流磁化率測定用
のセラミック製 DACを開発した。 
 
[4] 銅酸化物超伝導体の超伝導転移温度の人
為的操作を成功させるために、一軸性圧縮実
験の手法を確立した。この手法は、静水加圧
実験とセットを行われた。 
 
[5] 純良な水銀系銅酸化物超伝導体を高圧合
成によって系統的に合成し、超伝導転移温度
の上昇を目論んだ静水加圧実験を実施した。
超伝導体の合成は研究分担者の山本が担当
し、その電気抵抗測定と磁気測定はそれぞれ
竹下と美藤が担当した。 
 
[6] 100 GPa を超える高圧力領域を意識した
高精度磁気測定を可能にするために、コイル
振動型 SQUID磁束計の開発を行った。 
 
４．研究成果 
 
① Ti合金製DACを用いた高圧磁化測定方法
の開発と Nd2Fe14B磁石への適応： 従来使用
していたCuBe製DACは磁化の空間分布が不
一様であり、検出コイル中を移動させてオフ
セットを作るタイプの磁化測定では、この不
均一性は微弱信号検出の致命的な問題にな
る。そこで、単位体積あたりの磁化は大きい
が材料に不均一性がなく、かつ強度の高い Ti
合金で DAC を製作し、Nd2Fe14B 磁石を研究
対象に 10GPa を超える圧力領域での±7 テス



ラの領域での磁化測定に成功した。Nd2Fe14B
磁石の保磁場、飽和磁化、残留磁化の圧力依
存性を追跡することに成功し、永久磁石の保
磁場向上の可能性を追求した。（雑誌論文⑧） 
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図１．等方性 Nd2Fe14B磁石の保磁場と強磁性
転移温度の圧力依存性（雑誌論文⑧） 

 

② 有機ラジカル強磁性体の強磁性転移温度
の世界記録更新（複数回）： 超小型 DAC と
SQUID を用いて交流磁化率を測定するシス
テムで有機ラジカル強磁性体の強磁性転移
温度の圧力依存性を調べ、有機強磁性の分野
での強磁性転移温度の最高記録を複数回更
新した。（雑誌論文③, ⑦） 

 

図 2. C7H5IN3Se4の高圧力下交流磁化率測定
と強磁性転移温度の圧力依存性（雑誌論文
③） 

 

③ 固体酸素の磁気測定: 酸素を封入可能な
仕様の超小型 DAC を開発し、10GPa までの
領域での磁化-温度特性を調査した。（学会発
表[20]） 
 
④ SQUID-VCMの立ち上げ: 100 GPaを超え
る高圧力領域を意識した高精度磁気測定を
可能にするために、コイル振動型 SQUID 磁
束計の開発を行った。強磁性体や超伝導体の
測定を通じて、検出コイル位置の微調整を行
い、10-10emu レベルの測定が可能になった。

（学会発表[1, 6, 19, 11]） 
 
⑤ 銅酸化物超伝導体の一軸圧縮効果と第一
原理計算による超伝導転移温度上昇メカニ
ズムの解明: 銅酸化物超伝導体の超伝導転
移温度を意図的・効果的に上昇させるために、
計画的な構造操作を行った上で磁気測定を
行った。Y0.98Ca0.02Ba2Cu4O8については、超伝
導転移上昇に効果的な圧縮方向を実験的に
明らかにしたと共に、潜在的な構造相転移を
抑圧する構造変形の存在を明らかにした。
（雑誌論文⑤）Hg-1223 については、超伝導
転移を効果的に上昇させる圧縮スタイルを
実験的に明らかにした。第一原理計算による
バンド計算によって、それらの振る舞いが
HgO サイトから CuO2サイトへのキャリア注
入の程度によって説明できることを明らか
にした。（雑誌論文①） 
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図 3. 各種圧縮下における Hg-1223の超伝導
転移温度の圧力依存性（雑誌論文①） 
 
⑥ 水銀系銅酸化物超伝導体の高圧合成と静
水圧力効果による超伝導転移温度上昇の試
み： 高圧合成によってキャリアの操作した
水銀系銅酸化物超伝導体の系統的な合成を
行い、ブリッジマンアンビルを用いた静水加
圧電気抵抗測定実験によって超伝導転移の
変化を追跡し、150K を超える超伝導転移温度
を実現した。（雑誌論文④） 
 
⑦ せん断歪み導入による超伝導転移温度上
昇の試み： 常圧下で超伝導を示す単一元素
超伝導体については、これまで多くの研究者
によって高圧下での振舞いが調べられてい
る。中には加圧によって超伝導転移が上昇す
るものも存在する。我々は、これまでの加圧
による超伝導転移上昇とは異なる“研究スタ
イル”を提案した。具体的には、ブリッジマ
ンが提案した巨大せん断歪み導入法によっ
てあらかじめ試料に大きな歪みを注入し、グ
レインサイズの減少と単位胞レベルでの歪
み注入を実現する。Reにおいてはこのせん断
歪注入によって、無歪み下での超伝導転移の
２倍にまで超伝導転移を上昇させることに



成功した。構造解析とバンド計算によって、
この現象が単位胞の膨張によって引き起こ
されることを明らかにした。（雑誌論文②）
また、Nb については、強歪み材を静水加圧
環境下に置き、一種の追歪み注入を行うこと
で超伝導転移温度の更新を目論んだ。（学会
発表[3, 4, 8]） 
 
⑧ 鉄系超伝導体の静水圧力効果: 鉄系超伝
導体の可能性を探索すべく、LnFeAsO1-y (Ln = 
La, Ce, Nd, Tb)において静水加圧実験を行い
超伝導転移温度と追跡した。（雑誌論文⑩） 
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