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研究成果の概要（和文）：YBa2Cu3O7超伝導テープ線材の臨界電流密度向上のための構造設計指針を示すことを
目的に研究を行った。ナノロッドを有するYBa2Cu3O7膜において特性の異方性を解析し、ピンニング、線張力、
磁束間相互作用が磁束配置に及ぼす影響を明らかにした。ナノロッドに加えてナノ粒子(人工的導入/自己組織
化)を導入することにより磁束挙動を制御した。さらに積層欠陥による界面原子配置の変化とそれによる特性向
上の機構を解明した。

研究成果の概要（英文）：Nanostructure control is required to improve critical current density for 
superconductor application of YBa2Cu3O7 coated conductors. In the YBa2Cu3O7 containing nanorods, the
 pinning anisotropy was analyzed and influence of vortex pinning, vortex line tension, and vortex 
interaction on vortex configuration was discussed. The hybrid pinning of nanorods and 
artificial/self-organized nanoparticles controlled the vortex behavior. Influence of the stacking 
faults across the nanorods on the atomic configuration of interface and the vortex pinning was 
clarified.

研究分野：超伝導材料

キーワード： 超伝導　薄膜　磁束ピンニング　ナノ構造

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超伝導応用に向けYBa2Cu3O7超伝導テープ線材の臨界電流密度向上が求められている。ナノロッドをYBa2Cu3O7膜
に導入することが効果的であり、これまでナノロッドの形状や分布が制御されてきた。本研究では磁束間相互作
用・線張力・界面にも着目し新たなナノ構造設計指針を示した。本成果により超伝導応用に向けて重要な磁束ピ
ンニングの理解と制御が進む。また現在飽和しつつある超伝導線材性能の向上が加速し、より高性能な超伝導応
用機器(マグネット等)が開発されることが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

ケーブル、MRI、リニアモーターカー、モーター、核融合などの超伝導応用に向けて、高性能
YBa2Cu3O7(YBCO)超伝導線材の開発が進められている。YBCO 超伝導テープ線材の高性能化に
は臨界電流密度(Jc)向上が必要である。超伝導体に磁場を印加すると量子化磁束が侵入する。こ
の状態で電流を流すとローレンツ力が発生し磁束が運動しようとする。ピンニングセンターが
存在すると、磁束がピンニングされて磁束運動が抑制され、Jcが向上する。YBCOはもともと高
い Jc特性を有しているが、ピンニングセンターが導入されることにより Jcがさらに向上する。 

ピンニングセンターとして BaMO3(M=Zr, Sn, Hf)ナノロッドやナノ粒子が導入されてきた。特
に自己組織化によって導入されるナノロッドは高いピンニング特性を示すことが知られており、
本研究ではナノロッドに着目する。ナノロッドのピンニング特性を最適化するうえで、まずナノ
ロッドの形状が議論される。ナノロッドと磁束の交差体積がピンエネルギーを決めるので、磁場
が YBCO の c 軸に平行な時(B//c)の Jcに注目するのであればまっすぐなナノロッドが望ましい。
そこで B//c の Jcを上げるためにまっすぐなナノロッドを作るという指針のもと研究が進められ
てきた。さらにナノロッド間隔(d)は Jc 特性に強く影響するパラメータの一つで、マッチング磁
場(0/d2; 0は磁束量子)をもとに Jc特性が議論されている。B=1-5 Tが報告されており、磁場が
Bになると Jcの挙動が変化する。高磁場特性を向上させるために Bを大きくする、つまりナノ
ロッド間隔を減少させることが有効で、高密度ナノロッドの作製が進められてきた。このように
YBCO マトリックスだけでなく、ナノ介在物の形状や密度を制御することにより Jc 向上が行わ
れてきた。しかし Jc向上は飽和しつつあり、飛躍的な Jc向上には新しいピンニング構造制御指
針が必要である。 

磁束系のエネルギーはピンポテンシャル、磁束間相互作用、線張力によって決まる。さらに Jc

はピンニングセンターから離れる際の力によって決まり、ピン上とマトリックス上に磁束が存
在するときのエネルギー差を界面幅で除したものが要素ピン力(fp)である。これまでは磁束ピン
ニング項の制御が主に議論されてきたが、磁束間相互作用項、線張力項、fp (界面) にも着目する
ことで高度な磁束挙動制御が可能になることが期待される。 

 

２．研究の目的 

本研究では、Jcを向上させることを目的として、従来のピンニング項を中心にしたピン設計を
発展させ、磁束間相互作用、線張力、界面をも組み込んだ構造設計を提案する。基本構造として
ナノロッドをまっすぐに成長させ、Jc特性や磁束配置について議論する。そのうえで磁束間相互
作用項と線張力項を制御するためにナノロッドとナノ粒子の 3 次元分布に着目した構造制御を
行う。さらに界面効果を制御するためにナノロッド界面の原子スケール構造を議論する。このよ
うな構造が磁束挙動におよぼす影響を詳細に議論し、Jc向上の可能性を実証することを目的とす
る。 

 

３．研究の方法 

 パルスレーザー蒸着(PLD)により YBCO 膜の作製を行った。ナノロッドを導入するために
BaHfO3 (BHO)、BaSnO3 (BSO)、Ba2YbNbO6 (BYbNO)、Ba2LuNbO6 (BLuNO)を添加した混合ターゲ
ットをレーザーアブレーションした。また Y2O3 を導入する際はターゲット上に Y2O3 セクター
を貼り付けてレーザーを照射した。構造については、透過電子顕微鏡(TEM)、走査透過電子顕微
鏡(STEM)によりナノ構造の観察を行った。STEM において Energy Dispersive X-ray(EDX)により
元素マッピングを行った。特性については、Physical Property Measurement System(PPMS)を用い
て、臨界温度(Tc)を測定した後、0-9 T、20-77 Kの Jc特性の評価を行った。さらに東北大学金属
材料研究所附属強磁場超伝導材料研究センターの強磁場マグネットを用いて 0-16 T の強磁場で
の Jc特性を評価した。界面の構造やナノ介在物の熱力学安定性を解析するために Vienna Ab-initio 

simulation package(VASP)を用いて第一原理計算を行った。界面を含むスーパーセルにおいて構造
緩和を行うことにより界面構造を計算した。 

 
４．研究成果 
(1) 高いピンニング特性を示すナノロッドの作製 

BMOを添加した YBCO膜の最適化が主目的ではないが、中心となるプロセス条件の解明とい
う観点から高い Jc特性を得るための成膜条件最適化を行う必要がある。まず YBCO＋BHOにお
いて添加量と成膜温度の最適化を行った。 

YBCO+BHOにおいて BHO添加量が増えるにしたがって Tcが減少した。77 K、1 Tでは 3%程
度の添加で Jcが最大となったが、温度 65 K、磁場 5 T、9 Tでは 4.7%で Jcが最大となった。高温
では Tcの効果が大きく、Tcが高い 3.1%で Jcが高くなった。一方、65 K では Tcの効果が弱くな
り、ピンニングセンター密度の効果が大きくなったため 4.7%で Jcが大きくなった。BHO添加量
を 6.2%とすると添加量が大きすぎるため、YBCO マトリックスの構造が劣化し、Jcが減少し始
めたと考えられる。 

また YBCO+BHO(4.7 vol%)の試料を 830-890℃で作製したところ、880-900℃では高い Jc値を



示したが、成膜温度が 830℃になると Jcが小さくなった。890-900℃の試料が巨視的ピン力 Fp=JcB

の最大値 Fp,maxが最も高く 77 Kで 19-26 GN/m3となった。Fp,maxが観察された磁場がマッチング
磁場に相当する。890℃から 850℃に変化させると、Fp,maxが観察された磁場は 4 Tから 6 Tに増
加した。このように YBCO＋BHO では添加量 4.7%、成膜温度 890-900℃で高い特性が得られる
ことが分かった。 

 

(2) YBCO＋BHOの磁束ピンニング異方性の解析 

図 1(a)-(d)に YBCO+BHO(1.6 vol%)の 1 T、3 T、5 

T、9 Tにおける(抵抗率-磁場角度)の温度依存性
を示す。1 T、3 T では＝180°つまり B//c で大きな
ディップが見られたが、5 T、9 Tではディップは小
さくなった。さらに 5 Tでは 110°近傍でも軸外ディ
ップが観察された。図 1(e)、(f)に 1 T、5 Tの Jc-カ
ーブの温度依存性を示す。1 T、5 Tともに c軸ピー
クと ab面ピークが見られ、さらに 70°近傍と 110°近
傍で軸外ピークが見られた。軸外のピークとディッ
プはほぼ同じ角度に見られた。 

図 2に Jcのピーク幅および抵抗率のディップ幅か
ら得られたトラッピング角の温度依存性を示す。(a)

は低磁場、(b)は高磁場の結果である。磁束系のエネ
ルギーは以下の式で与えられる。 
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K、Up、l、uはケージポテンシャル、ピンポテンシ
ャル、線張力、磁束変位である。低磁場では磁束間
相互作用は大きくないためナノロッドと線張力の
みを考慮すると、トラッピング角は 
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のように求められる。図 2(a)に示した通り、式(2)か
ら求めたトラッピング角と実験値がよく一致する
ことがわかった。低磁場ではナノロッドによって決
まるトラッピング角(ts)が磁束挙動を決めており、
低磁場では広い角度範囲においてナノロッドにトラッ
プされた階段状磁束が存在することがわかる。このよ
うな階段状磁束では、マトリックス上の磁束成分の運
動を制御することが Jc向上に有効である。 

図 2(b)には高磁場のトラッピング角の温度依存性を
示す。高磁場ではナノロッド密度が磁束密度に対して
小さいため、ナノロッドはトラッピング角に支配的で
はない。ここでは双晶、ナノロッドにトラップされた磁
束からの磁束間相互作用、線張力を考慮し、トラッピン
グ角(tw)を以下の式で求める。 
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0、は透磁率と侵入長である。この式で得られたtwは
図 2(b)で低温側の実験値を記述できている。高温では
磁束線張力が失われるため式(3)から外れた挙動を示し
た。高磁場では B//c に近い比較的狭い範囲で双晶にピ
ン止めされた階段状磁束が特性を支配する。一方、それ
以外の角度範囲では、ナノロッドによりトラップされ
た階段状磁束からの磁束間相互作用と線張力が磁束配
置を支配する。さらに詳細を述べると、軸外の Jc ピー
ク及び抵抗ディップ(角度r)が傾斜磁場に対するマッ
チング磁場効果を示しており、r より高角ではすべて
の c 軸磁束成分がナノロッドにトラップされる。twよ
りも高角の角度領域では線張力、磁束間相互作用、マト
リックスピンニングを組み合わせて、磁束配置を制御
することが磁束運動抑制には効果的である。  

図 1 YBCO＋BHOの(a)1 T、(b) 3 T、 (c) 

5 T、(d) 9 Tにおけるの温度依存性。
(e) 1 T、(f) 5 Tにおける Jc-の温度依存性。 

(a)

(b)9T

図 2 (a) B以下の磁場、 (b) 9 T ( > 

B)におけるトラッピング角。実線
は磁束エネルギー式(2)、(3)から導
出したトラッピング角。 



(3) ハイブリッドピンニング制御 

 ナノロッドのみがピンニングセンタ
ーであれば、磁束が運動する際にはダブ
ルキンク等の励起機構によってマトリ
ックス上磁束成分が容易に運動する。ま
た(2)の議論より磁場を c 軸から傾ける
と、広い角度範囲においてマトリックス
上の磁束成分が現れる。ここではマトリ
ックス上の磁束成分をナノ粒子により
ピンニングし、磁束配置を制御すること
で Jcを向上させる。そこでナノロッドに
加えナノ粒子を添加した YBCO＋BHO

＋Y2O3膜を作製し、ハイブリッドピンニ
ング構造を実現した。 

 図 3 に YBCO＋BHO＋Y2O3 の STEM

像を示す。まっすぐに伸びたナノロッド
が観察され、直径約 4 nm、間隔約 20 nm

であることがわかる。図 3 には EDX 結
果を示す。Hfはナノロッド上に局在して
おり、BHOナノロッドが形成されてこと
が確認できる。さらに Yリッチな領域が
観察され、Y2O3ナノ粒子の形成が示唆さ
れる。このように高密度ナノロッドとナ
ノ粒子を導入したハイブリッドピンニ
ング膜が作製できた。 

 図 4 にハイブリッドピンニング(HB)

と従来ナノロッド(NR)の Jc-B 特性と
Fp-B特性を示す。77 Kで従来ナノロッ
ドの方がハイブリッドピンニング膜よ
りも大きかった。ハイブリッドピンニ
ング膜では Fp,max＝11 GN/m3であり、こ
の値自体は大きな値ではない。一方 20 

K で Fp,max =800 GN/m3、4.2 K で Fp,max 

=1.57 TN/m3となり、低温では高い Fp,max

が得られた。これまで 4.2 Kでの Fp,max

の最高値として 1.6-1.7 TN/m3が報告さ
れており、ハイブリッドピンニングは
これに匹敵する値である。このように
ハイブリッドピンニングは低温高磁場
で高いピンニング特性を示した。従来
ナノロッド膜と比較して低温で Jcが向
上したことはナノ粒子の寄与を示唆し
ている。 

 図 4(e)、(f)ではハイブリッドピンニン
グ膜とナノロッド膜の Jc角度依存性を
比較する。ナノロッドにより c 軸相関
ピン特性が得られ、c軸ピークが観察さ
れた。c軸から傾いた磁場でハイブリッ
ドピンニングにより Jc が向上してい
る。20 Kではハイブリッドピンニング
により磁場方位によらず Jcが向上して
おり、Jc 角度依存性の形状も変化して
いる。このように c 軸から磁場を傾け
ても Jcが向上しており、ナノ粒子によ
り階段状磁束のマトリックス上磁束成
分の配置と運動を制御することができ
た。階段状磁束におけるマトリックス上磁束成分は線張力と磁束間相互作用の影響を強く受け、
ナノ粒子と組み合わせることで運動を抑制できることがわかる。 

 

(4) 積層欠陥による界面構造制御 

ナノロッドを導入した YBCO膜を PLDで作製した後、450℃、酸素フロー中で 1.5時間アニー
ルを行った。アニールによらずナノロッドが存在していたが、アニールを行った膜のみ ab 面方
向に長さ 500 nm以上の長い積層欠陥が形成された。図 5に YBCO＋BSOの Jcの温度依存性を示

図 3 (a)、(b)YBCO＋BHO＋Y2O3の STEM 像、 

(a)の領域に対する EDX による(c) Y、(d) Hfの元
素マッピング 

図 4 YBCO＋BHO＋Y2O3の(a) 77K、(c) 65Kにお
ける Jc-B曲線、(b) 77 K、(d) 65 Kにおける Fp-B曲
線。(e) 65K、(f) 20 Kにおける Jcの角度依存性。 

=0º、=90ºは B//c、B//abに対応している。 



す。9 Tではアニールしても Jcが変化しなかったが、1 Tでは
アニールにより Jcが向上し、低温ほどその傾向が顕著になっ
た。この機構を理解するために、第一原理計算および構造観
察を行い、界面構造とその Jcへの影響を議論した。 

第一原理計算とひずみ計算の結果、積層欠陥形成はナノロ
ッド界面におけるひずみ緩和を駆動力としていることが分
かった。積層欠陥はナノロッドを横切っているため、ナノロ
ッドの界面構造にも影響を及ぼすと考えられる。これを明ら
かにするために YBCO/BHO 界面の高分解能 STEM 観察を行
った結果を図 6に示す。 (a)は YBCO の a 軸に平行な界面、
(b)は YBCOの b軸に平行な界面である。積層欠陥では 1/2ユ
ニットセル b軸方向に原子面が移動する。そのため図 6 (a)で
は界面で原子配列が乱れ原子結合が切断される。これにより
界面での強い結合が切断されひずみが緩和されている(ひず
みの起源がなくなっている)。一方、図 6 (b)では界面に平行な
方向に原子面が移動し、原子配列の乱れ
は見られない。積層欠陥近傍では YBCO

に CuO 鎖が 2 枚分存在するのに対し、
BHO 側では原子面が 1 枚存在するのみ
であり、積層欠陥にミスフィット転位が
形成される。このように積層欠陥に格子
ミスフィットが集中することになり、
YBCO マトリックス中のひずみが減少
する。 

第一原理計算により積層欠陥を有す
る YBCO/BHO界面の構造の計算を行っ
た。図 6(c)、(d)はそれぞれ YBCO の a

軸、b軸に平行な界面である。STEMで
観察された結果と同じように a 軸に平
行な界面では界面原子配置が乱れ、b軸
に平行な界面では原子位置の乱れは観
察されない。A、Bの領域での格子定数
を評価したところ、a軸に平行な界面で
は原子配列の乱れにより BHOと YBCO

の格子定数がそれぞれのバルク値に近
づく。一方 b軸に平行な界面では積層欠陥の位置にミスフィット転位が形成されており、界面で
の積層欠陥形成(それによるミスフィット転位形成)によりひずみが緩和される。このように
STEM観察結果と同様の結論が得られ、積層欠陥は界面構造に大きな影響を及ぼすことがわかっ
た。このような界面でのひずみ緩和は要素ピン力の向上に寄与したと考えられる。 

 界面の効果はナノロッドのピンニングを強くするため、マッチング磁場以下の低磁場で積層
欠陥による Jc向上がみられた。高温では積層欠陥の形状効果により磁束フローが加速されるが、
温度を下げるにつれて積層欠陥による界面緩和効果が顕著になり Jc が大きく増加した。このよ
うに高温ではコヒーレンス長が長いことや熱揺らぎにより界面の効果が見えにくいが、低温で
は界面効果が顕著になってくる。このように低温における積層欠陥に由来する界面緩和効果に
よる Jc向上の機構を明らかにすることができた。 

 

(5) ダブルペロブスカイトを添加した YBCO膜の作製 

 界面状態およびハイブリッドピンニングを制御するために YBCO膜に BYbNOおよび BLuNO

を導入した。BYbNO、BLuNOとも膜厚方向に成長したナノロッドを観察することができた。ま
たどちらの膜でも Yリッチなナノ粒子が自己組織化することを EDXにより明らかにした。ナノ
ロッドとマトリックスの組成、ナノ粒子の形状や分布は BYbNOと BLuNOで異なっていた。第
一原理計算により BLuNOと BYbNOの安定性、LuBNOと YbBCOの安定性が異なっており、こ
の違いによりナノ構造が変化したと考えられる。Jc特性を比較すると、添加量(体積分率)とマッ
チング磁場どちらを固定して比較しても BLuNOの方が BYbNOよりも高い特性を示した。体積
分率を一定とすると BYbNO の方が高いマッチング磁場を示していたにもかかわらず、BLuNO

の方が高磁場で高い Jc特性を示した。YBCO＋BMO ではマッチング磁場が高いほうが、高磁場
特性が高い傾向にある。しかし BYbNOと BLuNOの比較では異なる傾向となった。これはナノ
粒子の分布や密度が異なるためだと考えられる。このように Ba2RENbO6の RE を変えることで
構造や特性が変化することを示した。RE 選択やマトリックス RE 組成を変えることでマトリッ
クス、界面、ハイブリッドピンニング構造が制御できると期待され、今後の研究が必要である。 

図 6 (a)、(b)アニールした YBCO＋BHO膜の STE 

M 像。 (c)、 (d) 第一原理計算により得られた
YBCO/BHO界面の構造。(a)、(c)は界面//a、(b)、(d)

は界面//b。 

図 5 1 T、9 T における
YBCO＋BSO(アニールあり
(A)/なし(NA))の Jcの温度依
存性。 
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