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研究成果の概要（和文）：TDGL方程式に基づく臨界電流密度Jcのシミュレーションや独自のピン止めモデリングによっ
て人工ピンの最適設計を行った．ナノ複合・ヘテロエピ薄膜作製が容易なPLD法を用いて基板上にREBa2Cu3Ox超伝導薄
膜を形成した．ピン止め点となる自己組織化ナノロッドやナノドットのサイズや空間分布を制御するために，混合ター
ゲット法やSurface-modifiedターゲット法，LTG法等を用いた．その結果，巨視的ピン止め力として32 GN/m3（77K），
1800 GN/m3（4.2K）を得た．これは世界記録となる値である．また，ゼロ磁場Jcは理論値の30％程度と極めて高い値に
なることも示した．

研究成果の概要（英文）：Based on TDGL simulations of critical current density Jc and unique flux-pinning 
modeling, optimum artificial pinning centers (APCs) of REBa2Cu3Ox (REBCO) superconducting films have been 
extensively studied. REBCO films were deposited on single crystal substrates or IBAD-MgO substrates by 
using PLD method which is available for making nanocomposite films. Several deposition techniques such as 
mixed target, low temperature growth and so on were used for controlling size and spatial distribution of 
APCs. Very high global pinning force density of 32 GN/m3 at 77 K and 1800 GN/m3 at 4.2 K were 
successfully attained, and simultaneously zero-field Jc might reach 30% of theoretical limit.

研究分野： 超伝導工学

キーワード： 薄膜　ナノ組織制御　超伝導　磁束ピン止め　シミュレーション
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
超伝導体は臨界温度 Tc 以下でゼロ抵抗状態

になるが，ゼロ抵抗のまま流せる上限の臨界電
流密度 Jc は量子化磁束のダイナミクス制御によ
って決まる．量子化磁束とは量子化された渦糸
の こ と で ， Abrikosov に よ っ て 1957 年 に
Ginzburg-Landau（GL）理論に基づいて予言さ
れ[1] その後確認された.量子化磁束は，その中
心に半径 ξ (コヒーレンス長)の常伝導コアを有し，
その周囲に半径 λ (磁場侵入長)の磁場の衣を
着ており，ここに磁束量子 Φ0 (= 2.07×10-15 Wb) 
が閉じ込められている．典型的な渦糸サイズは ξ 
= 数 nm，λ = 数 100nm であり，磁場印加によっ
て格子を組んで超伝導体中に侵入する．このと
きゼロ抵抗状態を維持できる磁場の上限値は上
部臨界磁場 Bc2 と呼ばれる．しかし Bc2 以下にお
いても，超伝導体に電流密度 J を与えると，個々
の磁束にはローレンツ力 JΦ0 が働き，この力によ
って磁束が運動すると電圧が発生しゼロ抵抗状
態が壊れてしまう（図 1）．そのため，大きなロー
レンツ力に拮抗してゼロ抵抗を維持するために
は，量子化磁束を強力にピン止め（磁束ピン止
め）することが重要となる．この分野の研究は，
以下に示すような経緯をたどって発展してきた． 

 
第一期： 一般に，量子化磁束は超伝導体中の
不均質部分（点欠陥や転位などの格子欠陥や
析出物など）でピン止めされる．このとき量子化
磁束間の弾性エネルギーとピン止めエネルギー
の両方が競合するが，後者を摂動としてとらえ，
エネルギー極小の量子化磁束配置を最初に示
したモデルが Larkin らによる集団ピン止めモデ
ル（1979 年）であった[2]. 
第二期： その後，高温超伝導体が発見され
（1986 年），その結晶異方性，小さいピン止めエ
ネルギーおよび大きな熱ゆらぎの効果に起因す
る特異な量子化磁束集団のダイナミクスが明ら
かになり，現象解明のために膨大な研究が行わ
れた．その結果 Bc2 より下側の高温・磁場領域で
は液体状に融解していた磁束格子が，酸素空
孔や双晶等のピン止め作用によって，グラス温
度以下で凍結する磁束グラス相やボーズグラス
相が次々と発見された．特異な振舞いを示す高
温超伝導体中の磁束集団はボルテックス・マタ
ーとも呼ばれ，熱ゆらぎと集団ピン止め効果をこ

の領域に拡張して，多様性に富んだ新しい磁束
物理分野が開拓された．この分野の発展は
Blatter の膨大なレビュー[3] にまとめられている
（1994 年）． 
第三期： Blatter 以降，磁束物理や磁束ピン止
めの研究は停滞ぎみとなった．量子化磁束のダ
イナミクス制御は技術的に難しく，また新しい発
見がなくなり研究者たちもこの分野から離れてい
ったためである．しかし最近になって全く新しい
展開が始まった．それは，ナノテクノロジー等の
物質科学分野の進展とあいまって，ヘテロエピ
高温超伝導薄膜中に，より強固なピン止めを結
晶成長時に導入する全く新しい技術が進展して
きたからである．現在ではナノ薄膜技術を用い
て積層化，自己組織化，基板表面修飾などによ
るピン止め導入の多彩な手法が開発されてきた．
量子化磁束のダイナミクスを自在に操る可能性
が開けてきており，応用への展開も急速に進ん
でいる．この間の経緯はレビューにまとめた [4]． 
 
２．研究の目的 
超伝導はゼロ抵抗を示す巨視的量子現象

であり，その秩序相は熱力学的に定義できる
先の臨界温度 Tcと上部臨界磁場 Bc2で囲まれ
た領域内にある．加えてゼロ抵抗の通電電流
密度にも熱力学的上限があり，これは GL 理
論によって定義される対破壊電流密度 J0 で
ある．実験的に観測される値は，先の Jcがこ
れに代わるものである．しかしながら，現状
では実用の超伝導線材においても Jc/J0 の比
率は最大でわずか 1～10 ％程度でしかない．
このように Jcが J0に比べて極めて低い理由は，
量子化磁束のピン止めの大小によって Jcが決
定されるからにほかならない．そこで本研究
では，現在進展しつつあるナノ複合・ヘテロ
エピ薄膜の手法を用いて，実測 Jc 値を J0 の
30～50％まで飛躍的に向上させるための道
筋を明らかにすることを最大の目的とし，磁
束物理と磁束ピン止め分野に新たな展開を
生み出すことを目指した．また，最終的には，
そこで得られた高度な知見を他の機能性薄
膜分野へと波及させていくことも念頭にお
いた．そのための取り組みとして，まず最高
の ピ ン 止 め 性 能 を 引 き 出 す た め に
REBa2Cu3Ox 高温超伝導体（REBCO，RE=希
土類）を用いた薄膜を対象に， 
① ナノ複合・ヘテロエピ薄膜を用いた最適人

工ピン構造の設計 
② 原子・分子レベルからの自在なナノ複合・

ヘテロエピ薄膜作製技術 
③ ナノ複合・ヘテロエピ薄膜のミクロ構造お

よび物性キャラクタリゼーション 
等の研究を実施した． 
 
３．研究の方法 
本研究では上記①～③を研究課題とし，協

同して研究を遂行した． 
最適人工ピン構造の研究においては，時間

依存ギンツブルグ・ランダウ（Time Dependent 
Ginzburg-Landau: TDGL）方程式に基づく数値



シミュレーションや，ピン止め機構の新しい
モデリングによって人工ピンの最適設計を
行った．また，超伝導体／ピン止め物質界面
における歪みや結晶欠陥を調べるため，密度
汎関数法による第一原理計算や分子動力学
計算による局所構造解析を行った．ナノ複
合・ヘテロエピ薄膜作製・ナノ構造制御が容
易なパルスレーザ蒸着（PLD）法を中心に，
単結晶基板や線材用 IBAD 金属基板上に超伝
導薄膜形成を行った．この際，成膜法に工夫
することでピン止め点となる様々なナノ構
造 を 導入し た ．混合 タ ーゲッ ト 法 ，
Surface-Modified ターゲット法，VLS 法，LTG
法，基板表面デコレーション法，スピノーダ
ル分解法，およびナノリソフラフィーによっ
て自在なナノ複合・ヘテロエピ薄膜の作製技
術の開発を進めた．最適人工ピン構造の設計
に基づいて作製された超伝導薄膜試料に関
して，X 線回折，電子顕微鏡，走査型トンネ
ル顕微鏡による結晶構造，ミクロ組織および
超伝導秩序パラメータの局所変化を調べた．
また，物理特性測定装置（PPMS）や磁化測
定，28 T 発生の高磁場ハイブリッドマグネッ
ト等を用いて，ミクロ構造・物性の両面から
も分析を進めた． 
 
４．研究成果 
① ナノ複合・ヘテロエピ薄膜を用いた最適人工

ピン構造の設計 
REBCO 薄膜への人工的な量子化磁束のピ

ン止め点（人工ピン）導入による臨界電流密
度 Jcの最適化を進めてきた．2 次元 TDGL シ
ミュレーションによればコヒーレンス長と
同等サイズの常伝導ランダムピンを 20%程
度導入することで，対破壊電流 J0の 20%程度
まで臨界電流値 Jcを増大させることが可能な
ことが示された．さらに，異方的なピン止め
を導入すれば，Jcは J0の 30%程度に上昇する
ことも明らかになった．絶縁体ピンの場合は
ピン止め力がより増大することも示唆され
た．さらに 3 次元 TDGL シミュレーションを
用いることで，1 次元ナノロッド人工ピンや
3 次元ナノドット人工ピンから量子化磁束の
ピン止めがはずれるデピンニング過程が可
視化できるようになり，磁束ピン止め機構の
理解が進んだ（図 2）．また，ナノロッド人工
ピンにおける不可逆磁場 Birr 特性や異方的 Jc

に関してボーズグラス理論に基づくモデリ
ングを行った．その結果によれば，ナノロッ

ドを適度に切断すると不可逆磁場が低温側
にシフトすることを調和振動子モデルと実
験において確認できた（図 3）[雑誌論文②]．
さらに，ナノロッドと酸素欠損のようなラン
ダムピン含む REBCO 薄膜の低温磁場中ピン
止め特性に関して，各々のピン止め効果の
root mean square を取るモデル[雑誌論文⑤]を
用いて，実験結果をうまく説明できることを
見出した（図 4）．これよりランダムピンの重
要性が示唆された． 
 
② 原子・分子レベルからの自在なナノ複合・ヘ

テロエピ薄膜作製技術 
REBCO 薄膜中に任意の体積分率と空間分

布を持った人工ピンを導入する技術を開発
した．SmBCO 薄膜に 1 次元の BaHfO3（BHO）
人工ピンを導入することで 77 K において世
界記録となる 15.6 T の不可逆磁場を得た．



SmBCOとBHOナノロッドピンとの相性はよ
く，ナノロッドが薄膜面に対して垂直に十分
に成長した場合大きなピン止め力を得るこ
とが確認できた．これは量子化磁束とピン止
め点との鎖交体積が大きくなることに起因
する．図 5 に示すように，巨視的ピン止め力
は BHO の体積分率に従って増大し，3.7 vol.%
の時に世界トップクラスとなる最大値 28 
GN/m3（B//c, 77 K）を達成した[雑誌論文③]．
さらに最近では最適化を進めたところ，世界
記録となる 32 GN/m3（B//c, 77 K）を実現し，
実用化に向けて大変有望な結果を得ている． 

さらに，これまで開発してきた 1 次元，2
次元，3 次元の人工ピンを独立して利用する
だけでなく，1＋3 次元や 1＋2 次元などのよ
うに、それぞれの特徴を組みわせることでピ
ン止め特性を向上させることも実施した．1
次元人工ピンにランダムな 3 次元人工ピンを
導入すると，高磁場中において顕著に臨界電
流 Jcが上昇することが明らかになった．図 6
に 1 次元ナノロッド人工ピンや，3 次元ナノ
ドットとのハイブリッド構造，およびセグメ
ント化されたナノロッド人工ピンの断面
TEM 写真を示す．ナノロッドと超伝導との界
面においてはファセット面が現れることも
確認された．これは原子レベル分解能の TEM

によって確かめられた．さらに分子動力学計
算によって界面エネルギーが低いファセッ
ト面が現れることも示された．また，有限要
素法をナノスケールの人工ピン微細組織に
適用し，ナノロッド周囲の歪分布を解析した．
X 線回折結果との詳細な比較を行った所，歪
分布は有限要素法によって十分な精度で予
測できることが分かった（図 7）[雑誌論文④]． 
 
③ ナノ複合・ヘテロエピ薄膜のミクロ構造およ

び物性キャラクタリゼーション 
 人工ピンを導入した REBCO 薄膜に対し，
低温磁場中での Jc特性の評価及び，磁化によ
る低温強磁場臨界電流密度特性評価を実施
した．低温下においては ξ や λ が小さくなるた
め，ピン止め点のサイズも小さくする必要がある．
本研究において取り組んできた独自手法である
LTG（low temperature growth）法によってナノロ
ッド直径のサイズ制御に成功した．図 8 にその例
を示す．同一体積分率でありながらナノロッド直

径が小さくなり，密度が増大しているのがわかる．
この試料のマッチング磁場は 5.8 T と従来値 1.5 
T の 4 倍程度に増大した．特に低温の Jc 特性の
増大は顕著であった．図 8 に 4.2 K における現
在の最高レベルの性能を有するヒューストン大
の薄膜データとの比較を示す．LTG 法の結果は
ほぼ同等の性能を示し，ヒューストン大データの
4.2 K における巨視的ピン止め力が 1700 GN/m3

であるのに対し，1600 GN/m3 であった[雑誌論
文①]．LTG法による Jcの低磁場依存性をピン止
め理論に基づいて Jc∝B－α で近似したところ，40 
K において α=0.39，4.2 K において α=0.45 とな
った．低温・ゼロ磁場での Jc 測定は現時点では
困難なため，上式より B=0.3 T における Jcを見積
もったところ，それぞれ 34 MA/cm2，および 83 



MA/cm2 となった．これは各温度における対破壊
電流密度 J0の27%以上に対応している．これよ
り，ナノロッドを制御し REBCO マトリック
スの特性劣化を最小限に抑えることで，Jc の
熱力学的上限の 30% を越える特性が得られ
る見通しを得ることができた．加えて，最適
化を進めたところ，LTG 法試料の 4.2 K での巨
視的ピン止め力は 1800 GN/m3 まで上昇し，現
在の世界記録を更新することができた． 
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