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１．研究実施の概要

本研究の目的は、近未来のメソスコピック素子時代に必要となる微細でコヒーレ

ントな固体内電子波の観測技術を時代に先駆けて開発し、また、超伝導体をモデル

として電子波コヒーレンシーの微細観測を行うことによりその有効性を実証するこ

とにある。不確定性原理により同時に精密決定を行うことのできない位相と振幅と

いう２つの量を、微細精密に解像するための手段として、位相観測用の電子線干渉

顕微鏡と振幅観測用の原子位置指定トンネル分光（AST－Atomic Site Tunneling）装

置開発をめざしている。具体的には、電子線干渉顕微鏡については従来の３倍の加

速電圧を有する１MeV型開発を推進し（これまでの世界最高は申請者らの保有する

350kV）、また、AST分光装置はエネルギー分解能の限界を目指して、極低温（0.1K

レンジ）、超高真空、強磁場下での観測を可能とする。一方、それらに並行して、物

質開発面では、より高温でもコヒーレンシーの破壊されない高臨界電流性能を示す

物質開発を進めるとともに、その指針となる基本法則を導こうとするものである。

２．研究実施内容（平成11年度）

　Ａ）１MeV電子線干渉顕微鏡の開発：電子波の位相解像

現在の電子線干渉顕微鏡世界水準（350kV）をさらに３倍以上に引き上げるこ

とにプロジェクト開始後3.5年間をかけて平成12年３月に成功した。この高加速電

圧顕微鏡開発の目的は、解像力、測定試料の厚み制約の軽減、像のコントラスト

向上の３つが主たる目的である。技術的には従来のその他の同レベル加速電圧の

顕微鏡に比較して、特に高電圧を精密制御し、安定に得なければならないところ

が最も大きな課題であった。絶縁の安定性の調整に手間どったため完成が半年予

定より遅れた。これは、高電圧発生装置を電子銃・加速管と独立のものとし、新

たに高い絶縁性能を有する鏡筒を開発することによって成功した。またこの干渉

型顕微鏡は従来の非干渉型電子顕微鏡の解像度の記録を、今後、次々と塗り替え

ていく可能性を持ち、2000年３月の試験において、既に、分解能4.8オングストロー

ムに達したので、現時点での世界記録としてAPL誌に投稿するとともに、新聞発

表を行なった。
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本干渉顕微鏡では、さらに、微細解像度に加え、磁力線の分布、電位分布、試

料の厚みなど、通常の電子顕微鏡では得られない情報が得られるので、今後、そ

の初期性能からのさらなる性能アップを目指した装置的努力を継続するととも

に、高温超伝導体を含め、低加速電圧では観測が難しかった物質、および、分解

能で限界の感じられた物質を中心として、幅広い研究に精力的に応用を展開する

予定である。

　Ｂ）原子位置指定トンネル分光（AST）装置の開発：電子波の振幅解像

現在の世界水準ではまだ不足する性能として １）極低温での試料のへき開機

構、２）温度制御性、３）安定な強磁場印加、４）試料交換の容易性、の総合実

現がある。本研究では、それらすべてをハイレベルで実現することを目指すもの

であるが、互いに相矛盾する面を持っており、そのために、プロトタイプ型の試

作を次々と行って、試行錯誤の開発を行ってきた。これらの中で、超高真空極低

温AST装置を完成して、前年度までに高温超伝導体に分布する不純物原子を個々

に観測することまで成功していたが、まだ、長時間安定性を得ることに成功して

いなかった。これらの経験に基づいて、最終バージョンの設計を行い、平成11年

度において一応の完成をみた。これを用いて、本年度、さらに性能向上を目指し

た修正を続行する予定である。一方、これまでの性能においても、高温超電導体

という相対的に観測の難しい試料においても、不純物原子を個々に解像すること

に成功するレベルに達したことは、現時点でも世界で他にもう１箇所しかない

（UC　Berkley）ことを考えても、かなり、ハイレベルにまで到達していると考

えている。現在、ハイレベル測定を可能とする極低温部分と駆動部分の修正と、

エレクトロニクスの手直し、ソフトウェアの手直しに入っている。

また、最終目標からすれば不十分な性能であるが、世界レベルとしては高性能

に達した段階にあるので、この装置を用いての特に個々の原子を観察し、また、

トンネルスペクトルを観測するという目的での実験に入っている。

　Ｃ）電子波のコヒーレンシー微細観測研究

　　Ｃ- １）ボルテックスの直接観測

　　　H11年度における主たる進展は、

１）既に、既存の350kV型干渉顕微鏡を用いて、酸化物超伝導体でボルテック

スダイナミックスの観測に世界で初めて成功し、運動様式の磁場－温度ダイ

アグラム上での分類がなされた。その運動は、従来の単純な考え方とはまっ

たく異なるものであることを見出している。この成果はNature誌での発表、

Natureホームページに動画として収録した他、多数回の国際会議招待講演（：

外村、原田ら）を通じて世界に発信してきている。あらたに完成した1MeV

装置での成果を、従来見ることのできなかった厚い試料でも観測し、コント
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ラストの高いより鮮明なイメージを今後得ることができると考えている。

２）すでに、プロトタイプAST装置を用いて、２つの超伝導体NbSe2とLuNi2B2C

系においてボルテックス芯部の観測に成功している。しかしながら、ボルテッ

クス観測はエネルギー分解能に非常に敏感であり、十分に精密な形状を得る

に至っていない。これは、現在努力中の液体ヘリウム温度以下での測定が可

能となることにより、また、エレクトロニクス系の雑音レベルを低減するこ

とにより向上すると考えている。これにより、さらに難しい酸化物超伝導試

料への適用に入って行きたいと考えている。

３）一方、高濃度鉛ドープおよびコバルトドープBi2212系で、ドープされた不

純物原子を個々にSTM解像することに成功した（「高温超伝導の科学」立木

－藤田編 表紙写真に採用 裳華房 1999）。特に、高濃度鉛ドープ系では、鉛を

多く含む領域と少なく含む領域とがミクロに相分離していることが観察さ

れ、しかも、その両者では超伝導ギャップおよび擬ギャップが顕著に異なる

ことを見出した。この結果に基づき、「擬ギャップ由来の新たなピン止め中心」

の概念を提起した（北澤：欧州および中国での国際会議招待講演）。

　このような微細析出構造の形成が実用上重要なピン止め力を有効に増強す

ることを既に見出していたが、この結果は、そのメカニズムを与えるもので

ある。

４）マンガン系層状酸化物において磁気バブルドメインの自発的な発生を観測

した。これは、外部磁場を印加しない場合にも生じるが、無磁場で生じた初

めてのバブルドメインである（長谷川、北澤：特許申請）。バブルドメイン

は、一時、微細磁気記録の原理として活発な開発が行われたが、結局、外部

磁場印加を必要とすることが嫌われて実用に達しなかった。本発見は無磁場

で自発的に発生するミクロなバブルドメインの存在を示したもので、その本

質的な欠点を解消したと考えるものである（雑誌Science誌掲載）。

　さらに、プローブをSQUIDに換えたマイクロプローブを用いて、酸化物超

伝導体を磁場中冷却した際に生じるトラップ磁束を明瞭に観測することがで

きた。これを用いて単結晶試料中でのピン止めの強さを評価する研究を続行

中である。

５）AST装置を用いて、温度変化により金属―絶縁体転移を示す２次元的電子

構造を有する物質の相転移のメカニズムに新説を提案した。すなわち、従来

言われてきたようなモット転移によるものではなく、電荷密度の偏りが層間

で秩序化するものであることを見出した。この新説を確定するために、AST

法に加えて比熱と磁化率の測定を行い、総合的にメカニズムを論じた。この

考え方は、この分野の理論家にも影響を与え、従来、２次元物質と考えられ
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ていた系で、層間相互作用が数百meVに達することを実験的に示したもので、

その意味で3次元的な相互作用が金属―絶縁体転移を生じる源泉であること

を主張した（長谷川ら：論文準備中）。

６）高臨界電流密度を示すことで知られるNdBaCuO系単結晶試料のAST測定

を行い、ピン止め中心の同定を試みた。試料を低温劈開処理した結果、再現

性が著しく向上し、100nm程度の範囲では超伝導ギャップ値はほほ一定であ

るが、ギャップ内の状態密度が空間変化していることを見出した。この結果

は、原子オーダーでの乱れの周辺で対破壊が起きていることを示唆しており、

酸化物超伝導体における新たなピン止め中心としての可能性を持つと考えて

いる。

７）新たなトンネル分光法として、従来型超伝導体であるNbを探針として用い

るAST開発に着目した。これまで、その実験的手法の確立に努め、電解研摩

及び電子ビーム加熱により同探針を再現性良く作製するための条件を検討し

た。その結果、数eVの高い仕事関数と原子分解能を備えた探針を得ることに

成功した。平成12年度には高温超伝導体やスピン分極した材料へと応用を広

げていく計画である。これにより、超伝導のコヒーレント連結、ギャップの

内部構造などに関する知見が得られるものと期待している。

　　Ｃ－２）高臨界電流高温超伝導材料の物質開発

実用化にあたって、高温超伝導材料の最大の課題は高温高磁場下でコヒーレ

ンシーが破れ易いことである。この問題への解決指針を探求するための研究

が、バルク単結晶材料および現時点での干渉型顕微鏡、原子位置指定型トン

ネル分光装置を用いて行われ、H11年度において以下の新しい知見を得た。

１）「異方性係数」がぴん止め要素力の上限を決定するほぼ唯一の要因であり、

ぴん止め力の働き始める温度・磁場（不可逆磁場）は、物質の異方性係数と

臨界温度のみをパラメターとすることによってすべての高温超伝導体に対し

てユニバーサルにスケールされ、スケーリング式は量子化磁束線の秩序性変

化のため高温、低温の領域で異なる（岸尾グループ：第６回高温超伝導国際

会議（ヒューストン）、第22回低温物理国際会議（ヘルシンキ）などで招待講

演、下山ほか Physica B 印刷中、中山ほか Phys. Rev . B 印刷中）。

２）高濃度鉛ドープBi2212系で、高温での常伝導状態、超伝導状態ともにPb

ドープにより約一桁も異方性が減少することが電気的測定から示され、この

系が実用上極めて重要な材料となりうることを示した。これが確かに異方性

低下のためであることを証明するために、光学的なプラズマエッジの観測を

試み、たしかに赤外領域の波長においてプラズマエッジが観測されることを

証明することができた。（岸尾グループ：本橋ほか　Phys. Rev . B59（1999）
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14080. 及びPhys. Rev . B 印刷中）。

３）高濃度鉛ドープBi2212系で、微細なラメラ状、菱形篭状２相析出構造が

STMで観測され、その両者で擬ギャップ構造がミクロに異なることが見出さ

れた（長谷川ほか J. Low Temp. Phys . 117（1999）341-345）。さらに、磁気光

学法による磁束分布の観察の結果、20K以上の温度、磁場下での臨界電流密

度の劇的な改善には、析出領域界面が強力なピンニングサイトとして寄与し

ていることが明らかになった（岸尾らPhysica C 印刷中）。

４）高温超伝導実用材料へ向けての研究：

実際の応用を目指して、高濃度ドープ型Re-Hg系およびPb-Bi系超伝導体（岸

尾グループの発見）について、実際の超伝導材料としての可能性を追求し、

懸案であった長手方向の結晶粒配向に成功した。

更に、実際の製造プロセスで問題となる結晶粒の成長についての研究を進

め、その概要が明らかにされた。すなわち、Re-Hg系では、種々のプロセス

条件が試みられた結果、Ni基体上に予め酸化被膜を設け、その上に反応器内

蒸気をHg（Re）-1234相ペレットを共存させて制御し、溶融温度を下げること

で好結果を得た。この結果、表面金属光沢のある、高温超伝導Hg（Re）1223

相が基体上に配向成長することが示され、実用プロセスとしても可能性が開

けたと考える（岸尾・下山：第６回高温超伝導国際会議（ヒューストン）に

て招待講演）。また、Pb-Bi2212系では、還元雰囲気下熱処理が不純物相生成

抑制に有効であることを見出し、さらにMg超微粉末添加によって融液の粘性

が制御できることがわかった。これらによって再現性のよい試作研究が可能

となり、現在、緻密な配向組織を得るために熱処理プロセスの最適化を進め

ているところである。

　　　５）フラーレン系新物質探索

酸化銅系以外の物質開発では今期においてフラーレンを用いての物質開発

に興味ある結果が得られた。その第１はC60を主鎖に含むホモポリマーであ

る。（特許申請済：科学技術振興事業団）。H10年度において、NMRによりこ

の高分子の構造決定を進めたが、11年度においては、この物質が分子鎖にそっ

て光誘起電荷移動を生じ、その結果、C60そのものでは禁止されていた蛍光

が強く発生するという興味ある事実を見出した。高分子でこのようなことが

起こることはきわめて興味深いことであるため、そのメカニズム解明のため

の種々の測定を行った。（Xiao,北澤らJ.Polymer Sci.37（1999）3632, Fulleren Sci. 

& Techn.in press）

一方、前年度に発見されたダイマー型高次フラーレン（炭素のみよりなる

球状物質）の合成と分離をさらに拡張し、新たなダイマーとさらにダイマー
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化合物を作成。これらはC121とC122の新分子で、これまでの高次フラーレン

と異なり、サッカーあるいはラグビーボール状ではなく、ボールが２つ連結

した構造になっていることがSTM観測で判明した。（DragoeらChem.Commum.

（1999）85-86、物質特許申請：科学技術振興事業団）。これら新物質につい

ては、現在、電界効果トランジスタを作成し、また、アルカリドーピングに

よって超伝導性の発現などの可能性を追求する途上である。

また、これらの分子形成過程で、電子の遍歴するクラスターとその配線と

を考慮した、単一電子トランジスタの概念特許を申請した（日立製作所基礎

研究所と共同出願：科学技術振興事業団）。
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