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研究成果の概要（和文）：本研究では，超伝導単層と超伝導・不純物混合層を様々に挟み合

わせて高温超伝導体 YBa2Cu3Oy 多層膜を作製するサンドイッチ型人工ピン導入法により，

磁場中の高臨界電流密度化（電気抵抗零で流せる電流密度の最大値）を試みた．不純物に

BaZrO3を用いて，層厚(YBCO1 層の厚さ)と成膜温度により多層膜内の BaZrO3ナノ粒子の

空間分布制御を行い，様々な臨界電流密度の磁場方向依存性を示すことを明らかにした．              
 
研究成果の概要（英文）：In this work, an improvement of in-field critical current density Jc in high-Tc 
superconducting thin films were attempted by multilayering with sandwich structure which consisted of 
non-doped superconducting YBCO layers and BaZrO3-doped YBCO layers. We clarified that by 
controlling the YBCO layer thickness and the growth temperature, the distribution of the BaZrO3 
nano-particles and the angular dependence of Jc in BaZrO3/YBCO multilayered films varied in a 
controlled way.  
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１．研究開始当初の背景 
地球に負荷をかけない高効率なエネルギ

ー利用を可能とする高温超伝導応用を実現
するためには，磁場中で高い臨界電流密度 Jc 
(電気抵抗零で流せる電流密度の最大値)をも
つ高温超伝導線材の開発が求められる．ここ
で，磁場中の Jcは，超伝導体中に生じる量子
化磁束とナノサイズの格子欠陥や不純物と
の相互作用，すなわち磁束ピンニング特性に

よって決まる．現在，高温超伝導 REBCO 線
材に，ナノスケールの格子欠陥や不純物を積
極的に人工ピンとして導入するプロセス開
発が，日米欧を中心に活発に進められている． 
これまで報告されている人工ピン導入法

では，ピンの導入量をある量以上に増加する
と，Jcは逆に低下し，それ以上の Jc 向上が見
込めないのが現状である．この原因として，
（１）過剰な不純物導入は Jc の向上に対して
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よりも，超伝導性の劣化や超伝導電流の有効
経路の減少の方へ大きく寄与する，（２）導
入したピンは必然的にランダムな空間分布
となるケースが多く，これと弾性変形した量
子化磁束の相互作用により，ピン力の打ち消
し合いが生じてしまう，ということが考えら
れる．これらの要因により，多くの人工ピン
導入の報告があるにも関わらず，未だ高磁場
の Jcが実用レベルに達していない現状にある． 

 
２．研究の目的 
 本研究では，PLD 法におけるターゲット切
替法を用いて，超伝導層(超伝導性を維持し超
伝導電流を流す層)とピン導入層(高臨界電流
密度を実現する層)の２種類の層を様々に挟
み合わせデザインした高温超伝導 YBa2Cu3Oy
多層膜を作製するサンドイッチ型人工ピン
導入法により，磁場中の高臨界電流密度化を
図る．サンドイッチ型人工ピン導入法では，
以下のことが期待される． 
（１）不純物を含まない超伝導層を“挟む”こ
とにより，超伝導性の劣化を抑えることがで
き，また超伝導電流のパスが確保される． 
（２）ピン導入層の間にピンを含まない超伝
導層を“挟む”ことで，量子化磁束の縦方向の
弾性変形を緩和することができ，ピンの打ち
消し合いを抑制できる．このことにより，導
入したピンのポテンシャルを十分に引き出
し，少ドープ量(超伝導性の向上にも寄与)で
高 Jc化を実現できる． 
（３）人工ピン導入において，ピン物質の選
定，ピンの導入量というパラメータに加えて，
ピン導入層/超伝導層の空間分布という新た
なパラメータにより，人工ピン導入条件を拡
張できる． 
ピン導入層には，球状に析出する Y2O3と，

柱状に析出する BaZrO3 の２種類を母材料
YBa2Cu3Oy(YBCO)に対するピン物質として
導入する．超伝導層とピン導入層を様々に挟
み合わせてデザインした YBCO 多層膜を作
製し，その２層の空間分布に対する磁束ピン
ニング特性を明らかにし，高磁場での Jc向上
の指針を得る． 
 
３．研究の方法 
本研究では，PLD 法におけるターゲット切

替法を利用したサンドイッチ型人工ピン導
入法により，高温超伝導薄膜の高臨界電流密
度化を図る．ターゲット切替法は，成膜中に
ターゲットを切替ながら多層膜を作製する
方法であり，切替のタイミングを調整するこ
とで多彩な多層膜を作製することが可能で
ある．このサンドイッチ型人工ピン導入法に
おいては，ピン導入層はいかに効率よく量子
化磁束をピン止めするかという役割を担っ
ているため,まずこの層におけるピンとなる
不純物の導入条件の最適化を行う必要があ

る． 
（１）BaZrO3ナノ粒子の堆積条件 
ピン導入層は，BaZrO3 と YBCO の擬似多

層膜という形で形成する．すなわち，ある膜
厚で堆積させた YBCO の上に，BaZrO3を“層”
として形成せずに，互いに隔離した粒子とし
て堆積するような，数パルス程度のレーザー
蒸着により堆積し，これを繰り返すことで
BaZrO3 と YBCO の擬似多層膜を作製し，こ
れをピン導入層として用いる．BaZrO3 が粒子
として堆積する条件について，AFM 観察によ
り BaZrO3 粒子のサイズ，密度を調べ，これ
らを制御するパラメータ(レーザーエネルギ
ー，レーザーパルス数，レーザー周波数，基
板温度，酸素圧など)について明らかにする． 
（２）BaZrO3ナノ粒子の空間分布制御 

BaZrO3 の堆積レーザーパルス数，YBCO 層
の層厚，成膜温度を変化させて，BaZrO3 の薄
膜面内および膜厚方向の空間分布の制御を
試み，ピン導入層を形成する BaZrO3/YBCO
擬似多層膜を作製する．X 線回折や AFM に
よる薄膜表面観察により，BaZrO3 の導入が
YBCO 結晶構造に与える影響を調べ，擬似多
層膜の超伝導転移温度や Jc特性との関連性を
議論する．これらの解析により，Jc に対する
BaZrO3 ナノ粒子の空間分布の影響について
明らかにする． 
 
４．研究成果 
（１）BaZrO3ナノ粒子の堆積条件 

 YBCO 薄膜上に BaZrO3 をレーザーパルス
数 n で堆積したときの薄膜表面を AFM で観
測した（図１）．比較のために，YSZ でも同
様の堆積を試みた．数パルスの場合，堆積す
る BaZrO3 はそれぞれ隔離し，数 10nm のナノ
粒子として存在し，その密度はレーザーパル
ス数とともに増加することを確認した．一方，
堆積レーザーパルス数 n = 5 以下では，AFM
観察において，ナノ粒子は観測されなかった．
これは，堆積パルス数が少ない場合，YBCO
薄膜表面に堆積する BaZrO3 粒子サイズは
AFMの分解能以下の 10nm以下である可能性
があることが示唆された． 

 
図１ レーザーパルス数と YBCO 薄膜上の 

ナノ粒子密度の関係． 
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（２）BaZrO3ナノ粒子の空間分布制御 
①YBCO 層厚と BaZrO3 堆積条件の最適化 

YBCO 層厚と BaZrO3 堆積パルス数を変え
て，擬似多層膜の作製条件の最適化を行った．
ここで，BaZrO3 を m パルスで堆積し，これ
を n 層積層した試料を B(m, n)と定義する．ま
た，全ての試料において，YBCO 堆積の総パ
ルス数を 3,625 パルスとした．このとき 1 層
あたりの YBCO 層厚は，n が大きいほど薄く
なる．図２に，T = 77.3 K，B = 1 T の臨界電
流密度 Jc の磁場角度依存性を示す．全磁場角
度にわたって，BaZrO3 の堆積数が低い試料
（B(3, 28)，B(1, 42)）において，ドープ無し
の YBCO 薄膜より高い Jcを示している．また，
多層膜においては，B // ab すなわち = 90付
近でのみ Jcのピークを示しており，導入した
BaZrO3 がランダムな配置の３次元ピンとし
て作用していることが示された．また， = 
90近の Jc は，全ての多層膜においてドープ
無の YBCO 薄膜より高い値を示している．こ
れは，BaZrO3 と YBCO の多層構造により，
層方向にドット状に分布している BZO が２
次元的なピンニングセンターとして寄与し
ていることを示している． 
 

 
 

 
 
 
 
 
図２ T = 77.3K での BaZrO3/YBCO 多層膜の 

臨界電流密度の磁場角度依存性. 
 
 

②微量の BaZrO3 堆積における多層膜作製 
１層あたりの BaZrO3 の堆積パルス数を微

量にしたときの多層膜における T = 77.3K, B 
= 1 T での Jc の磁場角度依存性を，図３に示
す．他の多層膜と比較して，YBCO 層厚が薄
い B(1, 84)において B || c においてブロードな
ピークが現れることを確認した．これは，各
層の BaZrO3 が膜厚方向に相関してほぼ同じ
位置に配置したためと考えられる． 

 
③YBCO 層厚と成膜温度の多層膜への影響 
図４に，BaZrO3 の堆積パルス数を 1 パルス

と固定し，層数が 60, 84, 110 層で，成膜温度
Ts がそれぞれ 780℃と 810℃で作製した多層
膜の B = 1 T における Jcの磁場角度依存性を
示す（成膜温度 Ts で作製した多層膜を B(1, 
n)Ts と定義する）．Ts = 780 ℃の多層膜におい 

図３ １層あたりの BaZrO3 を微量に堆積し
た多層膜の Jcの磁場角度依存性. 

 
て，どの層数の疑似多層膜も 77.3K では c 軸
方向のピークはみられず，導入した BaZrO3
はランダムピンとして作用していると考え
られる．一方，Ts = 810℃の多層膜では，層数
が多くなる（YBCO の層厚が薄い）と，c 軸
方向にブロードなピークが現れる．また，基
板温度が高くなるほど B || ab 付近を除く範囲
で，Jc が大幅に増加している．これの原因と
して，(a) 成膜温度が低い場合には，BaZrO3
付着原子の表面拡散距離が抑制されるため
に，BaZrO3 ナノ粒子の空間分布はランダムに
なりやすい, (b) YBCO の層厚が薄くなると各
層の BaZrO3 ナノ粒子が膜厚方向に相関して
配列しやすくなることが考えられる． 

 
図４ YBCO層厚と成膜温度を変化させて作

製した多層膜の Jcの磁場角度依存性. 
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以上より，サンドイッチ型人工ピン導入法
において重要な役割を担う，ピン導入層にお
けるピンの空間分布の超伝導特性への影響
について明らかにした．特に，ピンとして
BaZrO3 を選択した際，YBCO 層厚と成膜温度
によりピンの空間分布に大きな影響を与え，
様々な Jcの磁場方向依存性を示すことを明ら
かにした． 

YBCO層厚や成膜温度により様々な Jcの磁
場角度依存性を示すピン導入層を用いて，サ
ンドイッチ型人工ピン導入法により，更に異
方性が少なくかつ高 Jc をもつ YBCO 薄膜材
料の実現が期待できる． 
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