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技術 ノー ト

極低温、超高圧下の磁気測定装置の開発

基礎工学部 清水克哉 ・石塚 守 ・天谷喜一(豊 中4676)

ダイヤモソ ドの単結晶を用いた ダイヤモ ンドアソビルセル(以 下DAC)は 、手軽 に超高圧が発生で

き、高圧を特に専門としない分野で も広 く活用 されてい る。 しかしながら磁性研究の分野での応用例は

少ない。 これは、試料 サイズが極端に小 さいため(～0.1mm角)、 メスバ ウアー分光、1)NMR等 の微

視的測定は行われているものの、磁化や帯磁率測定 が困難であることによる。我々は、高感度SQUI

D磁 束 計を用 いることに して低温用の圧力 クランプ型DAC及 び クライオスタッ トを試作 した。磁:束計

による磁化検出は、DAC中 の試料サイズでもあ る程度期待で きるが、試料に比べて巨大なDAC本 体

(体積比～108)や ガスケッ トなどのバ ックグラウソドが測定 に及ぼす影響は未知である。今回試作 し

たシステムを働かせて・低温高圧下での磁気測定 の可能性について検討 したので、その結果 について紹

介する。の

極低温装置

低温装置 はDAC専 用 に4Heク ライオスタ ッ ト(1.5K以 上)、3Heク ライオスタッ ト(0 .4K以 上)を

製作 した。それ以下 の温度域に対 しては既存の3He/4He希 釈冷凍機 を用 いた。今回は主に4Heク ライ

オスタットを用いて実験 した結果 について報告する。

超高圧装置

通常、DAC本 体 はステソレスで構成 されているが、磁気測定を行 うためには可能な限り非磁性の材

料を使用 しなければならない。今回は、ステソレスと比較す ると強度は落ちるが、非磁性で低温脆性を

示 さないとされている銅 ベ リリウム合金(日

本ガイ シ製「ベ リリウムA-25」)を 用 いる

ことに したQし か し非磁性 とはいえ、現在入

手可能な銅ベ リリウムは強度 を増すためにコ

バル トを0 .2～0。3%含 んでいるので、 コバ

ル トの影響がバックグラウソドに効いて くる

ことが予想 される。圧力セルの構造は、極限

物質研究セ ンターの高圧部門で使われている

「Bassett型 」を手本に設計 した。(図1)我 々

のセルの構造的特徴 は、磁化測定用のピヅク

アップコイルを取 り付ける為にアンビルのま

わ りに広 い空間を設 けていることである。そ
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図1磁 気測定用 ダイヤモ ソドア ンビルセル
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のためにシリンダーを上下2つ のブ ロックに分 け、それ らを3本 のボル トで繋 ぐことによりコイルスペー

スをとった。上下 ダイヤモソ ド先端(キ ュレッ ト面)の 平行度の調節 は、3本 のボル トの締め具合によっ

て上部 ブロックの傾きを変えることにより行った。加圧 ナッ トの力をピス トンに伝えるベアリソグには

非磁性 アル ミナセラミック球 を用いた。

磁気測定装置

磁気測定はBTi社 のSQUID

シス テム330Xを 用 いて行 った。 当

初は、 ピックア ップコイル(NbTi、

0.1mmφ 、Cu被 覆)をDAC本

体 の外に巻 くことも考えたが、感度

をあげ るために試料の出来 るだけ近

くに置いた。 ピックア ップコイルは、

内、外それぞれ互いに逆 向きに巻い

た補償型 のもので、コイルが全体 に

受ける磁:束の信号は打ち消 し、内側

のコイルの中の磁化のみを観測で き

るようになってい る。磁化 コイル と

して、Cu線2層 巻 きの ソレノイ ド

型 コイルをDACの 外 に置いた。電

流1mAあ た りの発生磁場は約0.24

0eで あ る。装置 の概観 を図2に 示

す。
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図2装 置の概観図

鉛の超伝導転移温度の圧力依存性

今回試作 した システムの性能を評価するために、高圧下での鉛 の超伝導転移を観測 した。鉛は常圧力

下においては約7.2Kで 超伝導転移 し、圧力をかけてい くと、その転移温度 が低下することが知 られて

いる。3)そ の超伝導転移温度の圧力依存性 を、約10万 気圧 まで測定 して信号 のS/N比 、 バ ックグウソ

ド信号の温度変化等を調べた。以下に実験 の詳細 を記す。

サ ンプリング

ダイヤモ ソドは先端径0.7mmの ものを用いた。ガスケ ッ ト(銅ベ リリウム板、厚 さ0.2mm)の 中心

に試料空間(0.3mmφ ×0。05磁m)を 作 り、鉛試料(純 度99.999%、 大 きさ0.1mm×0.1mmxO.0

2mm)を 入 れる。圧力測定 のためのル ビーの粉末(数 μm)を 試 料の表面に散 りばめ る。圧力媒体 とし

てメタノール:エ タノール;水=16:3:1を 入れ、加圧 した。試料空間の圧力はル ビー蛍光法により
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○ 圧測定点

図3圧 力分布図
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毎回10点 程度測定 し、圧力分布 も測定 した。図3に 約5万 気圧に加圧 したときの圧力分布 を示す。

液体窒素予冷

冷却 にともな う圧力変化が、DACを 構 成す る材料間の熱収縮率の違いから生 じると考 えられ るが、

この変化を実際の測定の前に一度経験 させ る。液体窒素温度(約77K)ま で徐冷 し再 び室温に戻 して圧力

を測定 して、冷却による圧ぬけがないことを確認す る。DACに 急 激な温度変化を与えることを避 ける

ために、 この作業は約一 日かけて行 った。

磁化測定

DACを4Heク ライオス タッ トに取 りつけ、約0.20eの 磁場 のもとで試料 の磁化 の温度変化を測定

した。測定は、温度上昇過程、下降過程でそれぞれ行 った。 「本当に測定できるのか?」 の懸念の中で、

まず、5。2～6.1万 気圧の圧分布がある試料について測定 を行 った。超伝導転移に ともな う反磁性磁化

が、4.8K～5.3Kの 温度幅をもって観測された。 この転移の信号の感度 はS/N比 で約100程 度であっ

た。次に圧力を抜き同一試料、同一形状で常圧下の測定を行 った。既知のデータと同 じ7.2Kに お いて、
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図4鉛 の超伝導転移(約5万 気圧)
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室温での圧力(万 気圧) 観測転移温度(K) 文献3)よ り換算 した圧力(万 気圧)

常 圧 7.2-7.3 斎 圧

5.2-6.1 4.8-5.3

一一一一 一

5.5-7.3
　 一L「 目　 一 一.[一 一 一一

7.9-8.2 4.7-4.8 7.6-7.8
.「　 一一

7.2-9.1 4.4-4.6 8。3-9,0

表1実 験結果 と文献3)と の比較

加圧前常圧下におけるのと同様のシャープな転移 を観測 した。次に約8万 気圧、さらに加圧 して約9万

気圧下で も同 じく測定を行 った。約5万 気圧 における転移を観測 した ときの信号を図4に 、我々の得 た

転移温度 と文献3)の データの比較 を表1に 示す。

考 察

今回使用 したDACは 、 さまざまな制約及 び、要求のもとに 「本当に測定で きるのか」 とい う試作的

なDACで あ ったが(Bassett型DACで3本 のボル トで平行度 を調節 し、高圧力に耐 えるといった、

他 にあま り例のない構造 にもかかわ らず)、10万 気圧程度まで加圧 して、鉛の超伝導転移の圧力変化 を

高S/N比 で観測することがで きた。現在、 このDACで 約40万 気 圧までの加圧に成功 してい る。また、

DACを3He/4He希 釈 冷凍機に取 り付け、89mKま で冷却で きた。 この二点も併せて、今回の装置

の有効性つまり一 当初の目標であった極低温、超高圧下の高感度磁気測定一 が現実のものとなった。

観測 したすべての圧力において、DACを 冷却することによ り室温で クラソプした圧力からの変化が

生 じていると考えられる。現在のところ低温下の発生圧 を見積もることは難 しく、この変化を正確 にと

らえることが当面 の課題である。 また、転移温度に幅がみられた ことは、室温での圧力分布、及び圧力

媒体の固化による非静水圧に起因とす ると考 えられる。 これ らの解決にはDACの 工作精度や試料のセッ

ティソグ技術の向上、ガスケッ トの材質の見直 し、そ して圧力媒体に希ガスを用いる等の検討が必要に

なると思われる。信号 のバ ヅクグラウソ ドの温度変化 は、最初 の予想 よりもゆるやかで、超伝導転移の

ような大 きな磁化 の急激な変化を観測す るとい う目的 に対 し測定系は十分 な感度を持つことが判 った。

しか し、磁性体の磁化、帯磁率の温度変化 を見るには十分 とはいえず、DAC、 ガ スケ ッ ト等の材質の

検討や、 ピックア ップ コイルの工夫等 が必要である。

おわ りに

今後 さまざまな課題 を解決 しながら、 さらに圧力、温度範囲を着実にのば して行 ぎたい。現在はこの

システムを用いて、ハ ロゲソ1,等 の分子性結晶の圧力誘起超伝導 の可能性4)を 追求 している。 また鉄

の高圧相である常磁性 ε一Feの 磁気相転移、1>5)あるいはmK温 度 域で理論的に予想 されている超伝導発

現の可能性についても挑戦 したいと考えている。
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