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1.研究実施の概要 

研究のねらい： ナノ組織制御により，高温超伝導体中に工学的にデザインされたナノ

スケールの結晶欠陥（Artificial Pinning Center: APC）を導入し，これらによって

磁束量子を強力にピン止めして高温超伝導体の臨界電流密度Jcを飛躍的に向上させる

ことをめざす。 

研究概要： ボーズグラス理論に基づくAPCデザイン技術、ナノアイランドやナノコン

ポジション制御による１次元および３次元APC導入技術、ナノ粒子ドーピング、およ

びナノ組織分析評価技術の研究を実施した。 

成果： YBa2Cu3O7-δ(YBCO)薄膜にナノアイランドを利用してコラムナー状結晶欠陥（１

次元APC）を導入し，これらによって従来値の２-５倍のJcを達成した。また得られた

試料の磁場中の臨界電流密度Jcを詳細に調べたところ，磁場を超伝導薄膜のc軸に平

行に印加したときにJcのピークが現れることが分かった。これはナノアイランドによ

ってｃ軸に平行な転位が導入されたことを示している。またナノ組成制御によって，

高温超伝導薄膜中に組成揺らぎを導入し，微細な非超伝導相を3次元APCとする手法の

構築を進め，Sm1+xBa2-xCu3O6+y (SmBCO)膜でJc=約0.28 MA/ｃｍ2（B=5T, B//c軸、77K）

とこれまでで最高の磁場中超伝導特性を得た。この値は、4.2Kで報告されている実

用Nb-Ti超伝導線材のJc=0.3 MA/ｃｍ2（B=5T）とほぼ同程度の高い特性である。さら

に超伝導膜をマイクロ波デバイスに応用する際に重要となる表面抵抗は超伝導膜の

持つJcに強く依存することが注目し，高品質なErBa2Cu3O7-δ超伝導膜中に急峻な界面

を持つBaZrO3ナノ粒子を導入することを実施した。BaZrO3は薄膜成長時ロッド上に成

長し，1次元のナノロッドを形成した。これよりこれまでのトップデータよりも低い

表面抵抗を実現できた。 

今後の見通し： APCと希土類系REBa2Cu3O7-x超伝導薄膜技術と組み合わせることで，こ

れまでで最高のJcを達成することができた。これは７７Kで報告されているJcの世界記

録である。我々が行っているAPC技術は内外から興味を持たれており，同様の研究が

始まっている。競合外国研究機関として，米国の国立研究所（ロスアラモス，オーク

リッジ），空軍研究所，大学，ベンチャーが参入してきている。APCはナノテクノロ



ジーと薄膜技術によって高温超伝導体のJcを飛躍的に向上させようというもので，現

在，日米欧や韓国で盛んに研究開発が進んでいるYBCO線材の作製プロセスにも十分適

用可能なものであり，2010年前後から活発化すると予想される高温超伝導体の電力・

産業応用への展開に少なからず資するものと期待される。 

 

2.研究実施内容 

平成１５年度より引き続いて，①APCデザイン技術，②APC作製プロセス開発，およ

び③APC構造・特性評価技術の３つの研究開発を中心に進めてきた。これらの中から

1次元APCおよび3次元APCの技術が進展し，またナノ粒子ドーピングによるナノロッ

ド形成などの発見もあった。さらにAPC技術の応用展開についても予備検討を開始し

た。これらの実施内容について、以下に具体的に説明する。 

(1) １次元APC 

Y2O3ナノアイランドを用いるナノテン

プレート法についてさらに詳細な研究

を行った。この方法は基板上にあらか

じめY2O3ナノアイランドを形成し，これ

らを起点として薄膜中にc軸平行な転位

を導入し，これらを高密度な1次元APC

とするものである。図１にSrTiO3上に

形成されたY2O3ナノアイランドと，その

上に成膜されたYBCO薄膜中の転位の分

布を示した。転位はYBCO薄膜表面をエ

ッチングすることにより観察したもの

である。アイランドと転位の分布がほ

ぼ一致しており，アイランド上に転位が導入されていることが分かる。転位密度は

90 μm-2～150 μm-2の間で変化さ

せたが，この値は自然に導入さ

れる転位密度よりかなり大きな

ものである。 

図２は1次元APCを含むYBCO薄

膜とnatural pinning centerの

みを含む純YBCO薄膜の77 Kの磁

場中Jc特性を示したものである。

この薄膜のBirrは７ T （77 K，

B//c）であるが，ナノアイラン

ド形成によりJcが2～5倍向上して

いることが分かる．これは超伝

図１．ナノアイランドとYBCO薄膜中の転位 

図２．１次元APCを持つYBCO薄膜のJc-B特性 



導薄膜中に導入された転位が、量

子化磁束を有効にピンニングし，

その結果として磁場中でのJc増大を

引き起こしたためと考えられる．

図３は1次元APCを含むYBCO薄膜と

純YBCO薄膜におけるJcの磁場印加角

度依存性Jc(θ)を比較したものであ

る。APCを導入することでθ= 0° 

(B//c)近傍にブロードなJｃピーク

が現れ，いずれの磁場下において

も上昇している．我々はこのJcの上

昇を転位導入によるものと考えて

いる。なおθ= 90° (B//c)に現れ

る鋭いJcピークはイントリンシック

ピンニング，あるいは積層欠陥に起因するものである。 

YBCO薄膜の磁場中におけるJcの異方性の背景にはBc2の異方性がある。c軸方向とa/b

軸方向の電子の有効質量をそれぞれmc，mabとして異方性パラメーターをγ=(mc/mab)
1/2

と定義すると，層状結晶構造に由来してYBCOでγ=5～7に達する。これらの物質のBc2

の磁場印加角度依存性はc軸からの角度をθとすれば，ε(θ)=[cos2θ +γ-

2sin2θ]1/2としてBc2(θ)=Bc2(0)/ε(θ)と表わされる。Birrの磁場印加角度依存性もこ

れとほぼ同じ振る舞いを持つことが知られており，このことは多くのYBCO試料にお

いて，磁束液体状態から磁束固体へと遷移する臨界点近傍で確認されている。ただ

しc軸方向に伸びた転位等，つまりc軸方向に相関のある強いピンニングを有する試

料においては，磁場印加方向がB//cの場合にBirr(θ)依存性にピークが現れてくる。

これはボーズグラス転移の証拠とされる。図３の結果は臨界点よりも低温・低磁場

側であり，より転位の影響が現れていると考えられる。 

しかしこれまでのところ，YBCO薄膜のJcの角度依存性や温度依存性は通常のピンニ

ングのスケーリング側では説明できていない。これは磁場や温度ごとに異なるピンニ

ングが優先的になり，それらのピンニングの磁場依存性や温度依存性が異なるためと

考えられる。完全な解明には優先的なピンニングを同定し，そのピンニングの密度や

分布を制御してJcの磁場依存性や温度依存性を詳しく調べる必要があり，APCによっ

てこれらが実現できると期待できる。 

図3. １次元APCを持つYBCO薄膜のJcの磁場印加角度依

存性 
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Fig. 1 Critical current density of SmBCO films  

at high magnetic fields 
図４. ３次元APCを持つSmBCO薄膜のJc—B特性

(2) ３次元APC 

 c軸配向Sm1+xBa2-xCu3O6+y(SmBCO)

シード層(数10nm)上に 低温成膜

温度(Ts=７４０℃)で作製した

Sm/Ba置換量x=0.08のSmBCO薄膜が，

磁場中で高特性を有することを明

らかにしてきた。さらに，それら

のTEM-EDX分析及びS-TEM観察から

a/b面方向にはSm/Ba置換量xが化

学量論組成よりも多い領域が約

100nmサイズで，c軸方向には約

50nmサイズで生成していることを

確認にした。本報告では，Sm/Ba

置換量x の違いによるJc-B特性の

変化及び結晶構造に関して述べる。 

PLD法(ArFエキシマレーザ)を用いて，c軸配向したSmBCOシード層をMgO(100)基板上に

膜厚約50nm程度成膜し，その上に低温でSm/Ba置換量xを0～0.12と変化させたSmBCO膜

を0.７µm厚程度作製した。得られたSmBCO膜は，３５０℃酸素気流中でアニール処理

を施した。評価方法は，XRD, AFM, ICP, pole-figureなどの薄膜評価，4端子測定

によるTc及びJcなどの電気特性評価を行った。さらに，微細構造は，TEM-EDXにより検

討した。 

図４にPLD法で作製したYBCO膜，SmBCO膜，及びSm/Ba置換量xを変化させて低温成膜

プロセス(LTG: Low temperature growth)を用いて作製したSmBCO膜のJc-B特性(77K 

B//c)を示す。比較に4.2Ｋで報告されているNb-Ti線材の特性も併記する。低温成膜

プロセスを用いたSmBCO薄膜の磁場中でのJc特性が，通常のPLD法で作製した膜に比べ

飛躍的に向上していることが確認される。さらに，置換量ｘにより変化しており，

SmBCO(x=0.04)でもっとも高い特性を示

し て お り ， Jc=0.28 M/cm2(B=5 T, 

B//c,77K)であることが分かる。この

LTG-SmBCOの77Kにおける特性は，4.2K

で実用化されているNbTi線材の特性と

比較してB=5 T付近の磁場中の特性が同

じレベルまで向上していることが分か

る。 

 新規に購入した薄膜X線回折装置を用

いて，置換量xの違いによるa軸長，b軸

長の変化,すなわち斜方晶性の変化を検
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図５. SmBCO薄膜の格子定数の変化 



討した結果を図５に示す。この場合，LTG-SmBCO (x=0)に比べ，LTG-SmBCO (x=0.04)

およびLTG-SmBCO (x=0.08)の斜方晶性が大きくなっていることが確認された。一般的

に，斜方晶性とTcは相関関係があることから，置換量の変化による斜方晶性及びTcの

向上，さらに不可逆磁場Birrの向上により磁場中での高いJcが得られたと推察している。 

 

(3) ナノ粒子ドーピング 

我 々 は ， 酸 素 ド ー プ が 容 易 で あ る

ErBa2Cu3O7-δ超伝導体に着目し，その薄膜の

成長条件最適化を行い，結晶性，超伝導特

性に優れるREBa2Cu3O7-δ薄膜を実現してきた。

特にこれまで作製した膜の表面抵抗では，

38GHz，30Kで2mΩと低い値を実現した。本

年度は，高品質なErBa2Cu3O7-δ膜中にBaZrO3

ナノロッドを導入し，さらに表面抵抗を低

減したので報告する。 

PLD法とErBa2Cu3O7-δターゲット中に0.5-

1.5wt% BaZrO3粉末を分散させたターゲット

を用いて，SrTiO3 (100)基板上に膜厚約

360nm程度のc-軸配向したErBa2Cu3O7-δ膜を作

製した。チャンバー内も含めて，成膜後の

酸素中熱処理は行っていない。得られた

ErBa2Cu3O7-δ膜の評価は，XRD，AFM，TEMなど

の薄膜結晶評価，4端子測定によるTC測定及

び誘電体共振器法による表面抵抗の測定な

どの電気特性評価を行った。 

1.5wt% BaZrO3 粉 末 を 分 散 さ せ た

ErBa2Cu3O7-δターゲットを用いて作製した

ErBa2Cu3O7-δ膜のx線回折によれば，２θ＝

44°付近にBaZrO3の面間隔に対応するピーク

が現れ，BaZrO3が薄膜内に存在していることを示す。しかし，このピークの半値幅が

狭いことから，ナノパーティクルとなっていないことが推定される。図６にこの薄膜

の断面透過電子顕微鏡観察像を示す。非情にきれいなErBa2Cu3O7-δ膜のCuO2面に対応す

る微細な横筋を貫いて，太さ10nmほどのBaZrO3ナノロッドがErBa2Cu3O7-δ膜のCuO2面に

垂直に成長していることが分かる。ターゲット中に分散させたBaZrO3ナノパーティク

ルがErBa2Cu3O7-δ膜の成長時にナノロッドとして成長していると考えられる。図７に、

この膜とこれまでの最適化されたBaZrO3ナノロッドの含まれていないpureな

ErBa2Cu3O7-δ膜との表面抵抗を比較した結果を示す。トップデータであるpureな

14nm

図６. ErBa2Cu3O7-δ薄膜中に形成されたナノロッド 
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図７. ナノロッドを持つErBa2Cu3O7-δ薄膜の表面

抵抗とBaZrO3ドープ量の関係 



ErBa2Cu3O7-δ膜に対して，BaZrO3ナノロッドを含んだErBa2Cu3O7-δ膜は非常に低い表面抵

抗を示すことが明らかとなった。このことはBaZrO3ナノロッド導入の有効性を明確に

示している証拠となっている。 

 

3.研究実施体制 

 APCデザイングループ 

① 研究分担グループ長：松本 要（京都大学工学研究科、助教授）  

②研究項目： 1) APC構造のデザイン技術 

概要： 磁束ピンニング理論によるAPC構造のデザインを行う。転位、結晶粒界、a/c

軸配向界面、非超伝導 − 超伝導界面および微細な非超伝導相やa軸粒を検討する。 

 APC作製プロセスグループ 

①研究分担グループ長：松本 要（京都大学工学研究科、助教授）  

②研究項目： 1) 基板修飾法による1、2次元APCの導入プロセス開発 

       2) 高温超伝導薄膜中へのa軸/c軸配向領域の選択成長 

       3) 3次元人工ピン導入プロセスの開発 

概要： 基板修飾法やナノ加工、非化学量論組成ターゲット、あるいは後熱処理等に

より(ⅰ)転位、転位列（ⅱ）結晶粒界、a/c軸配向界面や非超伝導-超伝導界面、そし

て(ⅲ)微細な非超伝導相やa軸粒を高温超伝導薄膜中に導入する。またAPC技術の応用

展開の予備検討も開始する。 

 APC構造・特性評価グループ 

①研究分担グループ長：吉田 隆（名古屋大学工学研究科、助教授）  

②研究項目： 1) APCのex-situ観察技術の検討 

      2) 局所的超伝導特性評価と微細組織観察 

  3) APCを導入したR123薄膜のJcと磁束挙動 

概要： ナノスケールのAPC構造やその成長過程を評価するex-situ手法を検討する。

電子顕微鏡や薄膜X線にて微細組織を調べ、またMOIの局所超伝導特性評価技術を検討

する。さらにAPCの次元性の違いや123相内のキャリアドープ量の違いによる系の磁束

ピニングの変化を磁場下での輸送現象からも調べていく。 
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