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1．はじめに 

均一な金属間化合物である Mg-B 系高温超電導体に磁

場を捕捉することによって実現する擬似永久磁石はその材料

の均一な組織によって均質な磁場分布が期待できる。しかし、

動作温度に近く低い Tc と小さい比熱のために、パルス着磁中

に起こる発熱が頻繁な磁束跳躍（フラックスジャンプ）を起こす

ため、磁場捕捉性能は他の希土類 123 系などに遥かに劣る。

本研究では、着磁過程における磁束跳躍の振る舞いを詳細

に追跡することで、一見偶発的におこる現象を抑制するため

の条件を探っていく。 

 

2．実験方法 

MgB2試料の作成はホットプレス（HP）法とスパークプラズマ

焼結（SPS）法による。Table 1 に SPS で製作した試料の緒元を

示す。これに HP によって製作した試料を比較に示す。SPS で

作成した試料のうち低温焼結したものはその密度が1.6 g/cm3

であったが、これらは今回の実験からは除き、HP ともに 2.0 

g/cm3 以上の試料を用いた。パルス着磁は 0.6 T から 2.2 T ま

での、立ち上がり時間 10 ms の磁場を 60 mF の電源によって

印加した。磁場印加はコールドヘッド 15 K で、磁場は FW ベ

ルの BHT921 を用いて、試料上面中央で測定した。 

 

3．実験結果 

（１）磁場侵入とフラックスフロー； 磁場侵入による着磁挙動を

その捕捉率 BT/BP について Fig. 1 に示す。磁場侵入の際の

遮蔽効果は従来のとおり厚肉の試料で顕著だが、その捕捉

率は試料によって大きく異なり、1.0T 以上の磁場印加によっ

て急峻に低下した。この挙動はフラックスフローの見られない

NFF 域、フラックスフローの著しい FFF 域、ならびに磁束跳躍

の起きる FJ 域に明確に分かれた。 

（２）着磁挙動； Fig. 2 と Fig. 3 にこれらの SPS 試料（I６９０）と

HP 試料（MH104ｂ）の磁化挙動を比較して示す。なお HP 試

料では Ti がドープされている。ともに NFF 域では 0.6-0.8 T

の印加で発熱は少ないと見られ、その捕捉率はそれぞれ 86%

と 92%であった。一方、1.8-2.0 T で起こる FJ 域では、SPS で

285 ms で、HP では 71 ms と 237 ms の 2 回にわたって磁束

跳躍が起こり、第１段で 33%、第 2 弾で 13%となった。SPS では

1.8 T 以上で FJ が起こり、これ以前は FFF である。FJ 後には

捕捉率が 16%に下がるがその直前の FFF では 27%であり、発

熱が捕捉磁場を下げてはいても、FJの出現によって大幅に下

がって安定する。Mg-B の金属的性質は低い比熱と高い熱伝

導を暗示して、いずれの変化後も RE123 に比べ安定している。 

磁束跳躍の出現は、１回でなく、複数起こること、またその

出現時期がパルス印加後の 200 ms 以上の大幅に遅れて見

られる。これらの特徴的な振る舞いは、磁束運動による発熱が

不均一に発生していること、また、不均一な熱伝播によるもの

と暗示され、さらに系統的なデータ収集が必要である。 

 

 

4．結論 

SPS あるいは HP で作成した Mg-B 試料の低温でのパルス

磁場印加時の磁場侵入は、ほぼ類似の挙動を示し、低磁場

印加時の NFF 域、高磁場印加時の FFF と FJ 域に明確に分

かれた振る舞いが見られた。この点で、磁束跳躍の領域が

FFF の後に現れる兆候、FJ 後の捕捉磁場の安定した振る舞

い、磁束跳躍の出現への振る舞いに仮説が得られた。 

 

 
Fig.1 Trapped field Ratios for SPS samples 

 

 
Fig. 2 Time evolution profiles of flux motion (SPS)  

 

 
Fig.3 Time evolution profiles of flux motion (HP) 

0

10

20

30

40

50

60

70

80

90

100

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5

Fi
el

d 
Tr

ap
pi

ng
 R

a�
o 

[%
]

Applied Field [T]

E116
F526
I690

NFF

FFF

FJ

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

‐50 0 50 100 150 200 250 300 350

B 
(T
)

Time (ms)

T = 15 K
BA = 0.8 T
BP = 0.43 T
BT = 0.37 T

BA BT

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

‐50 0 50 100 150 200 250 300 350

B 
(T
)

Time (ms)

BA

BT

Bp

I690 I690

Flux Jump
Fast Flux Flow

No Flux Flow

T = 15 K
BA = 2.0 T
BP = 1.54 T
BT = 0.25 T

Bp

BT/BP=86% BT/BP=16%

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

‐50 0 50 100 150 200 250 300 350

B 
(T
)

Time (ms)

T = 18.1K(25 K)
BA = 0.6 T
BP = 0.48 T
BT = 0.44 T

BA BT

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

‐50 0 50 100 150 200 250 300 350

B 
(T
)

Time (ms)

T = 17.8K(24.1 K)
BA = 1.8 T
BP = 1.5 T
BT = 0.5‐0.2 T

BA

BT

91.5 % 33.3‐13.3 %MH104b

― 112 ― 第99回　2020年度春季低温工学・超電導学会

3C-a02 バルク着磁 (2)



クロス型軟鉄ヨークを用いた REBCO バルク体のパルス着磁特性の評価 

Magnetizing performance evaluation of REBCO bulk excited by pulsed-field magnetization 

using a cross-shaped soft-iron yoke 
 

横山 和哉（足利大）；岡 徹雄（芝浦工大） 

YOKOYAMA Kazuya (Ashikaga Univ.); OKA Tetsuo (SIT) 

E-mail: k-yokoyama@ashitech.ac.jp 

 

1．はじめに 

REBCO バルク体の材料製作及び補強技術の向上により，

捕捉磁場が増大し，様々な応用が検討されている。バルク磁

石の実用化を促進するためには，強磁場化と共に着磁の簡

便化が必要である。著者らはパルス磁化法により捕捉磁場を

向上する手法について検討しており，現在は着磁の際に用い

る軟鉄ヨークに注目して形状や大きさ等が捕捉磁場に及ぼす

影響を調査している。これまでに，円柱型，リング型，クロス型

ヨークについて捕捉磁場特性を評価した結果，クロス型ヨーク

で捕捉磁場の向上が確認された。本文はクロス型ヨークにお

いて，それを結晶成長境界（Growth Sector Boundary, GSB），

または結晶成長領域（Growth Sector Region, GSR）に配置し

た場合の捕捉磁場特性に及ぼす影響を評価した。 

2．実験方法 

Fig. 1 に，本実験で行った軟鉄ヨークの配置を示す。(a)は

バルク体の GSR 部にヨークの凸部を配置した場合，(b)は GSB

部に凸部を配置した場合で，それぞれ「GSR 配置」，「GSB 配

置」と呼ぶ。 

2mm厚のSUS316Lリングで補強したφ60×20 mm のGdBCO

バルク体（日本製鉄製）を，2 段 GM 冷凍機（RM20，アルバック

製）のコールドヘッドの先端に接続したサンプルステージに配置

し， 20～50 K に冷却する。各温度において 3.9～6.2 T のパ

ルス磁場（立上時間：10 ms，全パルス幅：100 ms）を 1 回印加

し，試料表面の中央のホールセンサ（BHT-921，F.W.BELL

製），及びセルノックス抵抗温度計（CX-1030-SD-HT-1.4L/J，

Lakeshore 製）により，着磁中の磁束密度及びの時間変化を

測定した。磁場印加後，着磁コイルを取り外し，3D ホールセ

ンサ（BH-703，F.W.BELL 製）を用いて磁極表面（試料表面

から約 4 mm）の磁束密度分布を測定した。また，実測データ

から総磁束量を算出した。 

3．結果及び考察 

Fig. 2 に磁極表面の最大磁束密度 Bzmax の印加磁場依存性

を，Fig. 3 に総磁束量の印加磁場依存性をそれぞれ示す。い

ずれの結果においても GSR 配置の値が大きくなっており，軟

鉄ヨークを GSR 部に配置した方が有利であることが分かった。 

バルク体の特性は，試料の作製過程でピン止め点である

211 相が GSB に集まるため，GSR よりも GSB の方が高い。パ

ルス着磁の場合，磁束は GSR から侵入して GSB に捕捉され

ると考えられている。そのため，GSB 配置は磁場を捕捉した後

を重視しており， GSR は 磁場侵入を重視した配置である。実

験の結果，GSR にヨークを配置して，磁束の侵入を促進する

ことが効果的であると考えられる。 

4．まとめ 

本文はパルス着磁の際に用いる軟鉄ヨークにおいて，クロ

ス型ヨークが効果的であるという結果を踏まえ，それをバルク

体の GSR に配置した場合と GSB に配置した場合で，捕捉磁

場特性を評価した。その結果， GSR に配置した方が，捕捉磁

場が大きくなり，磁束の侵入を促進することが効果的であるこ

とが示唆された。 

 

 

Fig. 1. Arrangement of cross-shaped soft-iron yoke 

 

Fig. 2. Comparison of maximum flux density between GSR and 

GSB arrangements 

 

Fig. 3. Comparison of total magnetic flux between GSR and 

GSB arrangements 
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1. はじめに

パルス着磁 (PFM) は、静磁場を印加する磁場中冷却着

磁法 (FCM)と比較して、磁場を印加した際に磁束運動に伴う

発熱が生じるため捕捉磁場は低下する。捕捉磁場向上にはロ

ングパルス化、ヨークの挿入など様々な方法がある。さらに

Mark らはスプリットコイルによる PFM 着磁はソレノイドコイルに

比べ実験的に捕捉磁場が向上すると報告している[1]。しかし

その向上の原因は磁束運動の違いであると考えられるが、実

験的に明らかにされていない。本研究では、GdBaCuO バル

クに対して両コイルを用いた PFM 実験を行い、磁束の振る

舞いの違いを明らかとすることを目的とした。 

2. 実験方法

Fig. 1 に各コイルにおける実験装置の概略図を示す。円柱

状 GdBaCuO バルク (直径 54 mm、高さ 15 mm) を伝導冷却

により、それぞれ初期温度 Ts = 77 K、65 K に冷却し、ソレノイ

ドコイル (内径 99 mm、外径 121 mm、高さ 50 mm) 及びスプリ

ットコイル (内径 72 mm、外径 124 mm、高さ 37 mm) によりパ

ルス磁場を印加した。立ち上がり時間はそれぞれ 18 ms、13 

ms である。また、ソレノイドコイルによる着磁ではバルクに SUS

リングを取り付け、バルク下方に軟磁性ヨーク (直径 60 mm、

高さ 20 mm) を配置し、スプリットコイルではバルクを Brass 製

のジグにマウントし、着磁コイルの空芯部に磁性ヨークとして

permendur (直径 60 mm、高さ 65 mm) を挿入した。捕捉磁場

はそれぞれバルク表面中心 (BT1)、右部 (BT2)、下部 (BT3) 

においてホールセンサを貼り付けて測定し(図 3(a)挿入図参

照)、温度はバルク側面において cernox 抵抗温度計を用いて

測定した。 

3. 実験結果

Fig. 2 に 65 K、77 K における各着磁コイルを用いた PFM の

捕捉磁場 BT1 の印加磁場依存性を示す。これらはいずれも磁

場印加後 300 ms の結果である。いずれの場合も印加磁場の

増大に伴い捕捉磁場が増加した。77 K における BT1は、ある印

加磁場でピークを持ち、その後減少した。これは、バルクが発

熱したことにより磁束流出が増大したためと考えられる。また、

いずれのコイルにおいても 65 K における捕捉磁場が高い。こ

れは低温におけるバルクの Jcが高いためと考えられる。さらに、

最大捕捉磁場はソレノイドコイルよりスプリットコイルのほうが高

い値となった。これらの結果は先行研究と一致している[1]。 

Fig. 3 に各コイルの Ts = 77 K、Bex = 2.5 T における捕捉磁

場の時間依存性を示す。ここでバルク表面中心、右部、下部

における最大侵入磁場をそれぞれ BT1,in、BT2,in、BT3,in とすると、

ソレノイドコイルにおいては BT1,in > BT2,in、BT3,in となった。一方、

スプリットコイルにおいては BT1,in < BT2,in、BT3,in となった。これは

本実験で初めて確認することができた。以上より、ソレノイドコ

イルにおいては磁束がバルク外側から徐々に侵入するのに対

し、スプリットコイルにおいてはある時間においてバルク中心

に急激に磁束が侵入し捕捉磁場が増大し、コイルの形状によ

り磁束運動が異なることがわかった。 

Fig. 1.  Schematic diagram of experimental setup using (a) 
solenoid coil and (b) split coil. 
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1. はじめに 
REBCO 溶融凝固バルクは、強磁場を捕捉できるため強

力超伝導磁石としての応用が期待されている。しかし、大

型擬似単結晶とみなせる溶融凝固バルクでは酸素拡散が

遅く、通常数百時間という長い酸素アニールが必要となる。 
我々はREBCO溶融凝固バルクに対する水蒸気含有酸素

雰囲気中アニールによって、REBCO 結晶内部に多数の積

層欠陥が生成し、酸素拡散が大きく促進されることを報告

してきた[1]。しかしながら、見積もられる酸素拡散係数の

値はバルクサイズに大きく依存することが分かってきた。

これは則ち、溶融凝固バルクにおける実効的な拡散距離が

バルクサイズだけでは決まらないことを示唆している。 
 

2. 実験方法 
RE として Y を選択し、10 wt%の Ag2O を添加もしくは

無添加の YBCO 溶融凝固バルクを複数作製した。作製し

た円柱状のバルクの一部は短冊状に切り出し、乾燥酸素も

しくは水蒸気含有酸素雰囲気下, 400°C で酸素アニールを

行い、アニール時間と質量変化の関係を調べた。 
 

3. 結果と考察 
REBCO 単結晶においては、c 軸方向の酸素拡散係数は

ab 面内に比べて極めて小さいことが知られている[2]。酸素

拡散は ab 面内のみで等方的に進行するとし、無限に長い

円柱内への拡散もしくは短冊状バルクの短辺のみを考慮

した拡散を仮定すると、その質量変化は下式で求められる
[3]。ここで、M(t) は時刻 t におけるバルクの質量、n は 0
次の第一種ベッセル関数が 0 となる点を与える n 番目の

根、 = Dt / R2, Dt / L2 (D:拡散係数、R:バルク半径(円柱バ

ルク), L : 短辺長(短冊バルク))である。 

 
 
 

Fig.1 (a) に 2 つの Ag 添加円柱状バルク(~13 mm )の酸

素アニール時の水蒸気含有の有無による質量の時間変化

を示す。拡散係数は 10-11 m2/s のオーダーであり、水蒸気

を導入することで 2 倍程度拡散が促進されていることが

わかる。Fig.1 (b)には短冊状に切り出したバルクの質量変

化を示している。短辺の長さは~1.3 mm 程度と短いものの、

見積もられた拡散係数は 10-13 m2/s のオーダーとなった。

これは、バルク内部を均一に拡散するのではなく、欠陥の

少ない微小ドメインへの拡散が律速過程となっており、バ

ルクサイズが小さくなるほど見かけの拡散が遅くなるた

めと考えられる。 

Fig.1 (c)には、同じ形状の Ag 無添加シングルドメイン

バルクとマルチドメインバルクの質量変化を比較して示

す。バルクの配向状態が異なるにもかかわらず、同様な重

量変化の挙動を示し、これは微小領域への拡散が律速とな

っていることを強く示唆する結果である。当日は、律速と

なっている微小領域の拡散距離についても議論する。 
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Fig. 1 Relationship between oxygen annealing time and 

changes in mass rate for YBCO melt-textured bulks 
for cylindrical bulks under dry O2 or wet O2 (a), 
rectangular bulk under wet O2 (b), and comparison of 
single-domain and multi-domain bulks (c). 

円柱バルク 

短冊バルク 

(a) 

(b) 
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1. はじめに 

REBa2Cu3Oy (RE123)溶融凝固バルクは液体窒素温度 77 K
を超える高い臨界温度 Tc を有し、高磁場下においても高い Jc

特性を示すことから強力超伝導磁石としての応用が期待されて

いる。小型の RE123 溶融凝固バルク材料の捕捉磁場向上には

高 Jc 化が有効で、ピンニング力の改善やバルク体内部のポア

低減がその指針となるが、本研究では特に後者に着目した。

バルク体内部のポア低減手法として、低圧純酸素雰囲気下に

おける溶融凝固[1]、冷間等方圧加圧法(CIP)を用いた前駆体ペ

レットの高密度化[2]などが知られている。低圧純酸素雰囲気下

における溶融凝固では、バルクサイズを変えた際の酸素分圧の

精密調整が困難という課題があるため、本研究では、溶融凝固

前に前焼結過程を導入し、この工程のみを低圧純酸素雰囲気

下で行った。Top-seed 法で作製したバルク内部のポア分布を評

価するとともに、ポアの低減が超伝導特性におよぼす影響を系

統的に調べた。また、ポア低減によって通常の酸素アニールで

は酸素拡散が極めて遅くなるため、水蒸気導入による酸素アニ

ールプロセスの高速化も試みた。 
2. 実験方法 

原料粉末となる Y123 と Y211 の混合粉は低温固相反応に

より同時合成法を用いて作製した。原料粉末の仕込組成は最

終的な組成がモル比で Y123:Y211 = 7:3 となるよう調整した。

得られた粉末に機械的強度向上のために Ag2O 10 wt%, Y211
の微細化のために Pt 0.1 wt%を添加し、混合した粉末を一軸

プレス(100 MPa, 200 MPa, 300 MPa)により 16 mmのペレット

に成型した。成型後、底面加熱方式の管状炉を用いて、室温

で管状炉内の空気を真空ポンプによって排気した後、O2 ガス

で置換する作業を繰り返し行った後、940°C, 24 h で低圧純酸

素雰囲気下溶融前焼結を行った。Nd123 単結晶を種結晶とし

てペレットの上面中央に置き、底面加熱方式のボックス炉を用

いて、空気中で溶融凝固を行い、シングルドメインの Y123 溶

融凝固バルクを得た。作製したバルクを板状に切り出し、

400°C で酸素気流中アニールまたは含水蒸気アニールを十

分に行った。種結晶下方とバルク動径方向に 2 mm (a-2, c-2) 
の場所から 1.5 mm × 1.5 mm × 1 mm//c の小片試料を切り出し、

SEMよる微細組織観察および SQUID磁束計を用いた磁化測

定より超伝導特性を評価した。 
3. 結果と考察 

4 回対称のファセットラインを持つシングルドメインの Y123
溶融凝固バルクが全ての一軸プレス圧において得られた。前

駆体ペレットを高圧でプレスするほど、溶融成長後に残存する

ポアが少ない傾向が見られた。Fig. 1(a), (b)に作製した試料に

それぞれ乾燥酸素アニール、含水蒸気酸素アニールを施し

てから切り出した小片試料の Jc の外部磁場依存性を示す。ア

ニール手法に関わらずポアの低減によって、主に低磁場領域

において Jc が向上した。また、酸素アニール条件による Jc-H
特性の大きな違いは見られなかった。現在、作製したバルク

の密度、微細組織観察によるポアの体積分率などの評価を通

じて低圧純酸素雰囲気下における溶融前焼結効果を調べて

いる。 
講演では、含水蒸気酸素アニール過程における酸素拡散

の高速化についても報告し、捕捉磁場改善に向けた溶融前

焼結条件の最適化と最適な酸素アニール手法の確立につい

て議論する。 
 

 

 
Fig. 1. Magnetic field dependences of Jc at 77 K of Y123 melt-
solidified bulks pre-sintered at 940°C for 24 h followed by 
annealing under (a)dry O2 flow (b) wet O2 flow. 
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Mg 気相輸送(MVT)法による MgB2 バルクの作製と捕捉磁場特性の評価 
Fabrication and evaluation of trapped field properties of MgB2 bulks by Mg Vapor Transportation 

(MVT) method 
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1．はじめに 

MgB2 超伝導体は高い Tc を有することから、液体ヘリ

ウムを必須としない 20 K 近傍での応用が期待されてお

り、線材やバルク磁石等への材料化が進められている。

我々は MgB2バルク磁石の捕捉磁場特性の向上を目指

し、ホウ素源ペレットにマグネシウムの蒸気を輸送し、高

純度かつ高充填率なMgB2バルクを得るマグネシウム気

相輸送(MVT)法の開発に成功している[1]。一方で、

MVT法により円盤状バルクを作製する場合、マグネ

シウムの拡散は径方向と比較して厚み方向が支配的と

なるため、マグネシウム拡散過程の解明と制御により、

厚みを増大させることが課題の一つである。そこで

本研究では、クラック発生の抑制に有効なことが報告さ

れている Premix 法[2]を導入した MVT 法により、5 mm

超の比較的厚い円盤状 MgB2 バルクの作製を試みた。 

 

2．実験方法  

MgB2 と B をモル比 1：2 で混合した前駆体粉末を錠

剤成型器により直径 20 mm, 厚み 2-5 mm に成型した

ものをホウ素源ペレットとして用いた。厚みの異なるホウ

素源ペレットを Mg 蒸気中で 850℃, 72 h 熱処理するこ

とで、厚み 2.3 mm と 5.7 mm の 2 種類の円盤状 MgB2

バルクを得た。作製した試料は、X 線回折により構成相

を、SEM・EDX により微細組織、化学組成を、磁気特性

評価システムにより捕捉磁場 BT を評価した。 

 

3．結果と考察  

Fig. 1 に作製した 2 種の MgB2 バルクの外観を示す。

質量変化から見積った反応率はともに 100%に達してい

ることが分かった。バルク中心部の XRD 解析より、ほぼ

単相の MgB2 相が得られたことが確認された。これらの

ことから、厚みを増やしてもバルク中心部まで Mg の拡

散が進んでいることが示唆された。また熱処理後の充

填率は 70%前後であり、in-situ バルクと比較して約 1.4

倍高かった。したがって、高純度かつ高充填率な比較

的厚いバルク作製に成功したといえる。 

Fig. 2 にバルク表面中心において測定した捕捉磁場

の温度依存性を示す。10 K において厚み 2.3 mm バル

クで 1.78 T、5.7 mm バルクで 2.41 T であった。また 20 

K においては、それぞれ 1.41 T、1.84 T であり、厚みの

増加にともなって捕捉磁場はおよそ 1.3 倍向上した。 

 

 

 

Fig.1 The appearance of the MgB2 bulks with 2.3 mm in 

thickness (a) and 5.7 mm in thickness (b) prepared by the MVT 

method.  

 

 
Fig. 2 Temperature dependence of trapped field at the center 

of surface for MVT-MgB2 bulks with different thickness. 
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1．はじめに 

現在、(RE)BaCuO 系超電導バルク磁石 (RE は希土類元

素) を用いた NMR 装置の開発が行われており、リング形状の

超電導バルク磁石のボア内で NMR 信号を得ることに成功し

ている[1]。しかし、(RE)BaCuO 系バルクは不均一な臨界電流

密度 (Jc) 分布を持つため均一磁場を発生させるために様々

な工夫がなされてきた[2]。一方、MgB2 バルクは多結晶体であ

ることに由来する高い均一性を持ち、また(RE)BaCuO 系バル

クに比べて作製コストが低いため NMR 装置において MgB2 バ

ルク磁石を(RE)BaCuO 系バルク磁石の代替として利用するこ

とには大きなメリットがある。MgB2 バルク作製に際して、浸透

法は加圧炉を用いる必要がなく低コストでありながら 15.9 K に

おいてバルク表面の捕捉磁場が 2.4 T[3]と高圧合成法バルク

並みの捕捉磁場が報告されていることと、バルク作製後に穴

あけ加工等をすることなく直接リング形状のバルクが作製可能

なことから MgB2 リングバルクの作製に適する。そこで本研究

では MgB2 バルク磁石の NMR 応用を目指して浸透法で MgB2

リングバルクを作製し、ボア内の捕捉磁場均一度を評価した。 

 

2．実験方法 

原料粉末は結晶 B 粉末 (純度 99%、粒径 45 ㎛以下) と

Mg 粉末 (純度 99.5%、粒径 180 ㎛以下) を用いた。まず、反

応の促進と MgB2 粒の微細化のために B 粉末を遊星ボールミ

ルによって回転速度 600 rpm で 1 h 粉砕した。カプセルに粉

砕した B 粉末を外径 60 mm、内径 40 mm、厚さ 15 mm のリン

グ状に充填した後、その上に Mg 粉末を充填し、アルゴン雰

囲気で密閉した。なおリングの内側にはステンレス製のスペー

サーを配置した。熱処理は 900℃で 24 h 行った。上述のバル

クを 2 個作製し (それぞれのバルクをバルク A、バルク B と呼

ぶ)、それぞれ単体および二枚重ねにした状態でボア内の捕

捉磁場分布を測定した。Fig. 1 に捕捉磁場分布測定装置の

概略図を示す。バルクの厚さ方向に平行でバルクボア中心を

原点とするｚ軸を定義した。捕捉磁場分布は 25 K で磁場中冷

却着磁 (FCM) の後磁束クリープを抑制するため冷凍機の最

低到達温度である 20 K 付近まで冷却し、ｚ軸上においてホー

ル素子を走査することで測定した。 

 

3．結果と考察 

Fig. 2 に 2 個の MgB2 リングバルク (外径 60 mm、内径 40 

mm、厚さ 15 mm) を単体でフル着にした場合と積層させてフ

ル着にした場合の捕捉磁場分布を示す。単体バルクの捕捉

磁場分布は両バルクともにきれいな山型を示しておりバルク

が厚さ方向に対して均一であることを示唆している。ここでバ

ルク B において分布の中心が z=-1 mm の位置にあるのは測

定の誤差またはバルク内の温度勾配によるものと考えられる。

また２つのバルクの最大捕捉磁場値は同一条件で作製した

にもかかわらず 20%近い差があった。NMR 装置の磁極にバル

ク磁石を応用する際複数のバルクを積層することが想定され

るため、今回のように捕捉磁場特性の異なるバルクを積層さ

せた場合の捕捉磁場分布を測定した。２つのバルクの境界を

ｚ＝0 mm とし、ｚ軸の負の領域にバルク A、正の領域にバルク

B を配置した。バルク厚さの増大に伴い捕捉磁場値は向上し

たが、z=0 を中心とした対称な山型の分布にはならず捕捉磁

場特性の高いバルク B の側でより高い捕捉磁場を示した。し

たがって、均一磁場を得るために一体バルクを作製すること

が望ましいと示唆される。講演ではより厚さの大きいバルクの

磁場分布や面内の磁場分布と併せて報告する。 

 
Fig. 1 Schematic image of the trapped field distribution 

measurement system. 

 

 
Fig. 2 Trapped field distribution of the (a) single and (b) 

stacked MgB2 ring bulk. 
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1．序論 

2008 年に新たに発見された鉄系超伝導体は、高い臨界磁

場 Hc2 を示すために高磁場応用が期待されている。なかでも

(Ba,K)Fe2As2 (Ba122)は、高い超伝導転移温度 Tc ~ 38 K を

示し、電磁的異方性が小さいことから、多結晶体での活用が

検討されている物質である。Ex-situ powder-in-tube (PIT)法

により作製される Ba122 線材は、当初低い臨界電流密度 Jc し

か得られなかったが、hot isostatic pressing (HIP)法により高密

度化することで、現在では 4.2 K、10 T において実用化レベ

ルである Jc ~ 105 A/cm2 が得られている [1]。また、最近 Weiss

らが HIP 法にて作製した多結晶 Ba122 バルクは、5 K におい

て 1 T の捕捉磁場を達成するなど、強力磁石応用に向けた研

究も行われている [2]。この時の Jc は 4.2 K、10 T において

104 A/cm2 であり、線材の Jc に近づけることで、捕捉磁場のさ

らなる向上が期待できる。その一方、高 Jc が得られる多結晶

MgB2 バルクは、HIP 法に並び spark plasma sintering (SPS)法

での作製が多く報告されている [3]。しかしながら、Ba122 バ

ルク作製への適用例はほとんど知られていない。 

そこで、本研究では固相反応法により作製した前駆体

(Ba,K)Fe2As2 粉末試料を用いて、SPS 焼結による高密度多結

晶バルク体を作製し、超伝導特性並びに捕捉磁場の測定を

行った。 

 

2．実験方法 

前駆体である Ba0.6K0.4Fe2As2 粉末は 2 段階の固相反応法

によって作製した。原料として、Ba(99.9 %, Flekes)、K(99.5 %, 

Ingot)、Fe(99.9 %, Powder)、As(99.999%, Powder)を組成比に

合わせ混合し、Ar ガスで満たしたグローブボックス中でステン

レス管に封入した。K と As は熱処理中の蒸発により不足する

恐れがあるため、10％多く仕込んだ。このステンレス管をまず

800℃、12 h で焼成し、取り出した試料を再度粉砕してステン

レス管に封入して、900℃、24 h で焼成した。得られた前駆体

Ba122 粉末は、40 MPa の圧力下で 800℃、10 min の SPS 焼

結を行い、直径 10 mm の焼結バルク体を作製した。 

 相の同定と構造解析のため、Cu Kα線源を用いた粉末 X

線回折を行った。また、磁化率測定には SQUID 磁束計を用

いた。 

 

3．結果と考察 

Fig. 1 に、SPS 前後の Ba122 試料の XRD 結果を示す。い

ずれの場合も単相を得られた。そのため、SPS 焼結による試

料の分解は起きていないと考えられる。また、SPS 焼結後のバ

ルクにおける充填率は 93．4％と高い値が得られた。 

Fig. 2 に SPS 前後の Ba122 試料における磁化率の温度依

存性を示す。前駆体である Ba122 粉末の Tc は 35.4 K であっ

た。単結晶などの最大Tc~38 Kと比べ低い結果となったのは、

K の置換量が仕込み組成からずれたためだと考察できる。一

方、SPS 焼結後の Ba122 バルクにおける Tc は前駆体から変

わらなかった。Ba122 の Tc は K 置換量によって変化するため、

K は蒸発していないと考えられる。また、前駆体と比べ、反磁

性シグナルの大幅な向上がみられた。これは、試料の高密度

化による超伝導体積分率の向上が原因だと推察できる。これ

らの結果から、HIP 法ではなく SPS 法を用いることでも、高密

度な多結晶 Ba122 バルクを作製できることが明らかとなった。 

講演では直径 10 mm の場合と同様の SPS 条件で作製した

直径 20 mm の多結晶 Ba122 バルク体について、超伝導特性

と捕捉磁場について議論する。 

 

 
Fig. 1. The powder x-ray diffraction patterns of the 

Ba0.6K0.4Fe2As2 precursor and the SPS-processed 

Ba0.6K0.4Fe2As2 bulk. 

 

 

 
Fig. 2. Temperature dependence of the magnetic susceptibility 

χ of the Ba0.6K0.4Fe2As2 precursor and the SPS-processed 

Ba0.6K0.4Fe2As2 bulk. 
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放電プラズマ焼結法による K ドープ Ba122 多結晶バルクの合成 
Synthesis of K-doped BaFe2As2 polycrystalline bulks by spark plasma sintering 
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1. はじめに 

鉄系超伝導体[1]の一種である BaFe2As2（Ba122）は、

Tc と Hc2 が高く、強力磁石等への応用が期待される。

Ba122 多結晶試料全体を流れる臨界電流は組織欠陥

や粒界等により制限されることが知られており[2]、応用

に向けては相純度と焼結密度の向上が重要である。放

電プラズマ焼結法（SPS: Spark Plasma Sintering）は、パ

ルス電流を利用した加圧焼結法の一種であり、短時

間・低温焼結が可能という特徴を持つ。本研究では、放

電プラズマ焼結法により、直径 10 mm、厚み約 1.3 mm
の円盤型 K ドープ Ba122 多結晶バルクを合成した。焼

結温度と焼結時間を制御し、焼結密度、相純度、微細

組織、超伝導特性を評価した。 
 

2．実験方法 

不 活 性 雰 囲 気 の グ ロ ー ブ ボ ッ ク ス 内 で 、

Ba0.6K0.4Fe2As2 の割合で単体金属を秤量し、ボールミ

ル混合[3]することで K ドープ Ba122 前駆体粉末を作製

した。前駆体粉末を径 10 mm のグラファイトダイ・パンチ

に詰め、50 MPa の一軸圧力下において、+50℃/min の

速度で 500-900℃まで昇温し、5 min または 30 min 保

持した後、室温まで冷却した。密度測定、XRDによる構

成相および構造特性評価、SEM による微細組織観察、

SQUID VSM による磁化測定、PPMS による電気抵抗

率測定を行った。 
 

3．結果・考察 

XRD より、作製した全ての試料が Ba122 を主相とし

ていることがわかった。また、5 min 保持した場合は

600℃以上、30 min 保持した場合は 550℃以上の焼結

温度でほぼ単相の Ba122 が得られた。焼結密度は焼

結温度の増加とともに向上し、550℃以上で理論密度

の 90%以上の高密度バルクが得られた。また、700℃以

上では焼結密度は約 98%まで増加した。Fig. 1 に電気

抵抗率の温度依存性を示す。全ての試料が超伝導転

移を示し、ゼロ抵抗に達した。Tc は焼結温度の増加とと

もに増加し、700℃以上で最適ドープされた単結晶とほ

ぼ同じ値が得られた。Fig. 2 に Jcの磁場依存性を示す。

self-field Jc は、5 min 保持した場合は 600℃、30 min 保

持した場合は 550℃で最大となり、1×105 A/cm2 を上回

った。 
 

 
Fig. 1 Temperature dependence of the electrical resistivity 
 

 

 
Fig. 2 Magnetic field dependence of the critical current 
density at 5 K calculated from the magnetization 
hysteresis loop using the Bean model 
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Nb 及び Nb-Sn 化合物を前駆体とした Nb3Sn バルク超伝導体の作製と 
磁束ピン止め特性 
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consisting of Nb and Nb-Sn compound 
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1．はじめに 

Nb3Sn 超伝導線材は 10 T を超える超伝導マグネットに

応用されている。一方、Nb3Sn テープ線材を螺旋状シリン

ダー形状としたもので 4.2 K において 2.24 T の捕捉磁場

が報告されている[1]。Nb3Sn は 10 K において約 15 T の

比較的高い上部臨界磁場を持つため、10 K でのバルク磁

石としての高いポテンシャルを持っているといえる。

我々はホットプレス法により作製したバルク体を用いて

11 K において 1.15 T の捕捉磁場を得た[2]。しかしなが

ら、小片試料を用いて測定した臨界電流密度 Jc は線材と

比較して 1 桁低いため Jcの向上により捕捉磁場の向上が

期待される。Nb3Sn の主なピン止め点は結晶粒界であるた

め、低温焼結によって結晶粒を微細化することによってJc
向上する可能性がある。本研究では Nb 及び Nb-Sn 化合物

を前駆体としたバルク体を作製し超伝導特性を評価した。 

2．実験方法 

原料粉末には Nb 粉末 (純度 99.9%、粒径 43 µm 以下)、

Sn 粉末 (純度 99.9％、粒径 38 µm 以下)を用いた。本研

究では 2つの方法で Nb3Sn バルク体を作製した。1つは Nb

と Sn を 3 : 1 の化学量論比に基づき秤量、混合した後、

一軸プレスでペレット状とした前駆体に対して真空中で

800℃×100 時間の熱処理を行った。以降これを one-step

と呼ぶ。2つはまず始めに前駆体として NbSn2を Nb と Sn 

を 1 : 2 で秤量、混合した後真空中で 800℃×50 時間の

熱処理をして作製した。その後、前駆体 NbSn2と Nb を 1 : 

5 で秤量、混合した後に上記と同じ一軸プレスを行い、ペ

レット状とした後、真空中で 800℃×100 時間の熱処理を

行った。以降この方法を two-step と呼ぶ。作製した Nb3Sn

バルク体はX線回折(XRD)によって結晶相を同定し、SQUID

磁束計による磁化測定から超伝導特性を評価した。 

3．実験結果 

Fig. 1 に one-step と two-step で作製した Nb3Sn バル

ク体の XRD パターンを示す。どちらの XRD パターンから

も目的の Nb3Sn 以外に未反応の Nb と中間化合物の Nb6Sn5

が確認された。生成温度(～930℃)以下においても Nb3Sn

相の生成することが分かった。しかし、未反応の Nb と多

量の中間化合物 Nb6Sn5の存在は、100 時間の保持時間では

単一の Nb3Sn 相の生成には不十分であったと言える。 

Fig.2 に one-step と two-step の磁化の温度依存性を

示す。それぞれ超伝導転移温度は one-step が 17.8 K、

two-step が 17.7 K であった。これは一般的に得られてい

る Nb3Sn の Tc が 18 K であるのに対して同等の値であっ

た。磁化率の大きさは two-step が one-step よりも大き

いため Nb3Sn の分率が多いことが言える。これは、Nb と

Sn の拡散反応が前駆体を使用したことにより短縮したた

め Nb3Sn 相の生成が早いことが言える。 

講演では臨界電流密度 Jc と捕捉磁場特性、微細組織に

ついて報告し、バルク磁石としての可能性について議論

する予定である。 

Fig.1 XRD patterns of the one-step and two-step Nb3Sn 

bulks 

Fig.2 Temperature dependence of the magnetization 

after ZFC and FC for the one-step and two-step Nb3Sn 

bulks 
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磁場配向による高度 c軸配向 Bi2223 多結晶材料の開発 
Development of highly c-axis oriented Bi2223 polycrystalline materials through magnetic 

grain alignment process 
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1. はじめに 

これまで我々は(Bi,Pb)2Sr2Ca2Cu3Oy[Bi2223]多結晶材料に

おける臨界電流特性の改善に向けた粒間結合強化手法を提

案してきた[1]。最近では理想的な高密度かつ高度 c 軸配向

組織の形成が可能な厚膜材料に注目しており、~1 GPa の中

間一軸プレスを加えることで Bi2223 厚膜試料が 20 K におい

て~40 kAcm-2 という高い Jc を記録したことを報告した[2]。最近

は永久磁石を用いた簡便な磁場配向法に注目しており、試料

全体にわたり高度 c 軸配向組織を形成することで、より厚みの

あるバルク試料においても高い Jc の実現を期待している。前

回は新手法として開発した低温磁場配向を中心に、0.22 T の

弱磁場で作製した試料においても試料内部まで高度 c 軸配

向組織の形成に成功したことを報告したが[3]、高圧プレス、

熱処理後の Jc は 20 K において~13 kAcm-2 とやや低い値にと

どまっていた。 
以上の背景のもと、本研究では高密度高度 c 軸配向

Bi2223 多結晶材料の開発を目的とし、低温磁場配向法により

作製した c 軸配向試料に対して、熱処理条件を中心に作製条

件の最適化を試みた。 
 

2. 実験方法 
原料にはティーイーピー社製の仮焼 Bi2223 粉末(Bi:Pb 

= 1.7: 0.45, 1.6:0.45)を用い、所定量のエタノールとボール

ミルにより 40 時間混合することによりスラリーを調製し

た。磁場配向は液体窒素で凍らせたスラリーを、表面磁場

0.22 T のネオジム磁石上に置き徐々に温度を上げること

により行った。乾燥後の試料を 3%O2/Ar 気流中で焼成し、

Ag 箔で包み一軸プレス・焼成を繰り返した。プレス圧力

は 100-200 Pa、さらに~2 GPa までの高圧プレスを段階的

に行った。PO2 = 500 Pa 下での金属組成制御を目的とした

還元ポストアニールを施した後に、酸素気流中 300°C での

アニールによりキャリアの弱いオーバードープ状態にな

るように酸素量を制御した。試料の微細組織は SEM によ

り観察し、超伝導特性は SQUID 磁束計を用いプレス面に

垂直に印加した磁場下での磁化測定により評価した。 
 

3. 実験結果 
Fig. 1 に作製した Bi2223 試料の磁化率の温度依存性を示

す。いずれの試料も合計 4 回の一軸プレスを加えており、緻

密化と良好な粒間結合を反映したシャープな超伝導転移を示

した。Fig. 2 に作製した試料の残留磁化法により測定した Jc の

温度依存性を示す。Pb 濃度の高い組成で作製した試料は、

Pb 濃度の低い組成の試料に比べて高い Jc を示し、20 K で

~33 kAcm-2 に達した。当日は焼成条件を変えて作製した試料

の物性についても報告する。 

 

Fig. 1 Temperature dependence of normalized ZFC 
magnetization for Bi2223 bulks synthesized from 
different nominal compositions. 

 

 
Fig. 2 Temperature dependence of Jc(intergrain) for Bi2223 bulks 

with different nominal compositions. 
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