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研究成果の概要（和文）：　GdBa2Cu3Oy(GdBCO)超伝導体は、液体窒素冷却により電気抵抗なく電力エネルギー
を輸送できる高効率輸送材料として期待されている。本研究では、薄膜線材を長尺で作製する際に超伝導層にご
く僅かな欠陥が生じた場合に、欠陥部位に同じ超伝導体からなるパッチを貼って接合し、局所的に結晶配向を補
修する技術開発に挑戦した。
　その結果、GdBCO薄膜線材を接合する際の重要な組織制御因子として熱処理時の機械的圧力・接合温度・酸素
分圧があることを明らかとし、3ヵ年の研究期間においてこれら3つの因子が組織に及ぼす影響を調査して、接合
部において高い結晶配向した組織を得るための条件を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：  GdBa2Cu3Oy(GdBCO) superconducting tape has high critical temperature above
 90 K and high critical current at liquid nitrogen temperature, so the tape has been expected to 
operate as long length wires. Nevertheless, devices using the tapes have not been commercialized 
yet, due to the difficulty for fabricating long length tapes. If a very small number of defects are 
found in the superconducting layer, the current value at the defect becomes the upper limit of the 
current value of the total length of the wire, and it is necessary to cut the wire at the defective 
part. In this study, superconducting joints of GdBCO tapes were prepared to for the purpose of 
partially repairing the defective part.
  As results, we found important factors to join superconducting layer with high crystal 
orientation; heat-treatment temperature of jointing, mechanical pressure and partial pressure of 
oxygen during heat-treatment. Finally, we found optimum condition to join the tapes with high 
orientation.　

研究分野： 機能性無機材料

キーワード： 酸化物超伝導　線材　薄膜　結晶配向　接合　熱処理　機械的圧力　微細組織

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究では、GdBCO超伝導薄膜線材を高い結晶配向で接合するための条件を明らかにすることができた。得ら
れた成果は、超伝導線材に生じた極微小な欠陥部位を局所的に補修する技術に展開することができ、これまで欠
陥部位で線材を切断していたがその必要がなくなるため長尺線材の作製において歩留まりが飛躍的に向上するも
のと期待され、高性能な線材を量産供給することによる超伝導技術の普及への一助となる。

※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 

REBa2Cu3Oy 超伝導体(RE＝Y や Gd などの希土類元素)は、安価な液体窒素冷却により電気抵
抗なく電力エネルギーを輸送できるため、電気を高効率輸送できる材料として期待される。とこ
ろが、本材料のこれら機器への応用は未だ実現できておらず、その主たる理由は長尺線材を量産
するのが困難なためである。線材開発はこの 10 年間で大きく進展し、単長で約 1 km 長を得ら
れるまでになった。しかし、コイル化による機器応用には 20-30 km 長の線材が必要とされてお
り、更なる長尺化の技術開発が求められている。線材の長尺化が困難な理由は、厚さが僅か 2 um
程度の超伝導層を連続して均質に作製することが困難なためである。長手方向の超伝導層にご
く僅かの欠陥が入ってしまった場合、その欠陥部位での通電値が線材全長の通電値の上限とな
り、欠陥の部位で線材を切断する必要がある。歩留まり向上が電力機器開発への鍵である。 

上述したように、組織の不均質や欠陥は線材の通電性能を決定する主因子である。もし欠陥の
部位を局所的に補修することができれば、これまでの欠陥部位で線材を切断するような必要が
なくなり、歩留まりが飛躍的に向上する。 
 
２．研究の目的 

本研究では、薄膜線材の欠陥部位に同じ超伝導体からなるパッチを貼って接合し、局所的に結
晶の配向を補修する技術を開発することを目的とする。薄膜に補修用の薄膜を貼り付け、熱処理
を施して２つの試料界面で固相拡散を促進させて接合し、新たな電流パスを導入する。熱処理に
おいては薄膜成長の知見が重要であり、また得られた組織の微構造を解析し、通電性能の評価と
併せて相関を明らかにして、高い結晶配向を有して接合させる条件を明らかにする。 
 
３．研究の方法 

接合試料には、Gd、Ba、Cu の酸化物微結晶を僅かに含む非晶質前駆体が最上層に堆積した
GdBCO 線材(GdBCO/CeO2/LaMnO3/MgO/Y2O3/Hastelloy○R)を用いた。試料 2 枚を 6 mm x 5 mm の
領域で対向させて重ね合わせ、重錘式電気炉内に設置して機械的圧力を印加しながら酸素雰囲
気中で熱処理して接合体を得た。作製した接合試料は、ピンセットで剥がした後、金属用ハサミ
を用いて対向部と非対向部に切断して、対向部と非対向部のそれぞれについて XRD 測定を行っ
て生成相を同定した。また、試料接続部の断面組織を透過型電子顕微鏡 (TEM）にて観察し、接
合部の表面を光学顕微鏡にて観察して接合面積を算出して接合面積率を求めた。 
なお、熱処理温度の影響は、機械的圧力を 40 MPa に固定して印加しながら酸素分圧 1 Pa のも

と、973 K～1073 K にてそれぞれ 20 分間熱処理して接合体を得た。機械的圧力の影響は、温度
を 1093 K に固定して接合部に機械的圧力を約 1～40 MPa の範囲内で印加するように錘を調整し
て電気炉上部に乗せ、接合体を得た。そして酸素雰囲気の影響は、酸素分圧を 50、500、5000 Pa
と変化させ、接合体を得た。 
また、接合した試料を酸素中で 773 K にてアニール処理し、4 端子法にて液体窒素中で接続部

の超伝導転移温度(Tc)および臨界電流密度（Jc）を測定した。 
 
４．研究成果 
4.1 接合熱処理の有用性 

Fig. 1 に得られた試料の外観写真を示す。Fig. 1 より幅 6 mm、長さ 5 mm の領域で接合に成功
していることが分かる。Fig. 2 (a)に Fig. 1 の接合部から取得した断面 TEM 像を示す。Fig. 2 (a)の
接合界面には結晶方位のズレに起因する回折コントラストが存在していることが分かる。また
接合界面には接合前の試料表面の凹凸などに起因すると考えられる数百 nm の空隙が確認され



るが、ほぼ全域にわたって密着していることが分か
った。このことから上下の前駆体膜の間で固相拡散
が十分に進行したことが考えられる。Fig. 2 (b)に
Fig. 2 (a)の領域 A から取得した制限視野回折図形
を示す。Fig. 2 (b)より接合界面において GdBCO が
c 軸配向し、その方位ズレは 6.5°であることが確認
された。以上より、本手法により GdBCO 線材の前
駆体膜の固相拡散を利用して接合できることが明
らかとなった。 

酸素アニール後の試料接続部における電気抵抗
の温度依存性を Fig.3 に示す。抵抗値は温度の低下
とともに低下し、94 K から 93 K の間付近で一段階
目の急激な低下が観察され、その後、93 K から 90 
K にかけて二段階目の低下が観察された。これら二
つの段階は、それぞれ線材の非接続部および接続部
に起因した抵抗値の変化であると考えられ、90.8 K
でセロ抵抗を示した。同図中に示した得られた試料
の外観写真からは、二つの試料が密着性良く接続し
ている様子が観察される。 
 
4.2 機械的圧力の影響 

Fig.4 は、接続体の接合部における Tc の圧力依存

性を示している。Tc onset に圧力の依存性は見られ

ず、いずれの圧力においても約 93.5 K でほぼ一定

であった。それに対し、Tc zero は圧力に依存性を示

し、印加圧力（PL）が 2.5 MPa および 65 MPa では

それぞれ 92.2 K および 87.9 K であった。これらは

ΔTc が圧力に依存性を示すことを表しており、印加

圧力の増加に伴って接合部に低 Tc 相が増加するこ

とが示された。 
次に、接合部における c 軸方向の Jc(Jc

c と表記)の
圧力依存性を Fig.5 に示す。PL 印が 2.5 MPa での Jc
は約 88 A/cm2 であるのに対して印加圧力が 65 MPa
では約 10 A/cm2 となり、圧力の増加に伴って Jc は

直線的に低下することが示された。圧力増加に伴う

Jc 低下は、Fig.4 の結果を考慮すると圧力増加に伴

う Tc の低下が原因であると考察される。しかし、

Tc の圧力依存性のみで Jc の直線的な低下を説明す

ることは難しい。そこで、各圧力下で作製した接続

体の接合部における生成相を XRD で評価した。 
各圧力で作製した接合体を剥がし，接合部の生成

相を XRD にて評価した。Fig.6 に示した測定結果か

らは、PL が 2.5 MPa と 30 MPa では下地の GdBCO
相と同等であったが、高圧下では異相（Gd2BaCuO5

もしくは BaCuO2）の生成が認められた。また、65 
MPa の条件下では異相のピーク強度が相対的に大

きくなり、異相が増加していることが分かった。 
このことから、圧力増加に伴う Jc の低下は Tc の

低下に加えて接合部での異相の生成が原因となっ

ていることが分かり、圧力を増加させると異相の生

成量が増加し、その結果 Jc が低下することが示さ

れた。 
 

4.3 接合温度および接合時の酸素分圧の影響 
先ず、接合温度を変化させた場合の GdBCO の分

解挙動を調査した。温度 Fig.7 (a)、(b)、(c)にそれぞ

れ 993、1093、1193 K の各温度で作製した接続試料

の対向部の外観写真を示す。993 K では試料は接続

しておらず、対向部においても接続の痕跡は観察さ

 

Fig. 3 Temperature dependence of resistance 

of joined sample. Photograph of the joined 

sample was shown in the figure. 

 
Fig.4  Mechanical pressure dependence 

of Tc onset and Tc zero for the jointed samples 

prepared by various mechanical pressures. 

 
Fig.5  Mechanical pressure dependence 

of Jc
c for the jointed samples prepared by 

various mechanical pressures. 

 
Fig.6  XRD results of the samples 

prepared by various mechanical pressures. 



れなかった。対向部の表面は全体的に黒色を呈して

おり、光沢があった。1093 K では、試料は接続して

おり、対向部には接続した痕跡が明瞭に観察された。

対向部の内、非接続部の表面は光沢のある黒色で、

993 K の試料と同様であった。1193 K では、同じく

試料は接続しており、対向部には光沢のないグレー

の領域（図中①）および黒い領域（図中②）、弱い光

沢を有した黒色の領域（図中③）が観察された。これ

らの領域の色は、いずれも 993 K の試料表面とは異

なっていた。 
Fig.8 (a)、(b)、(c)に、993、1093、1193 K で作製し

た試料の対向部および非対向部における XRD 測定

の結果をそれぞれ示す。同図には、比較のため

GdBCO 線材の XRD 測定の結果も併せて示す。なお、

ピーク強度は 33.1°の CeO2 200 のピーク強度で規格

化している。993 K の試料では、対向部と非対向部の

いずれにおいても GdBCO 00l ピークが観測され、そ

のピーク強度は GdBCO 線材の測定結果と同程度で

あった。また、第二相のピークは観測されなかった。

1093 K の試料においても同様に、対向部と非対向部

のいずれにおいても GdBCO 00l ピークが GdBCO 線

材と同程度のピーク強度で観測され、第二相のピー

クは観測されなかった。1193 K の試料では、対向部

と非対向部のいずれにおいても GdBCO に起因する

ピークは全く観測されず、 Gd2O3 、 BaCu2O2 、

GdBa3Cu2O6.5、Gd2BaCuO5 などに起因すると考えられ

る第二相のピークが多数観測された。このことから、

1193 K では前駆体膜だけでなく下地の GdBCO まで

も分解したことが示された。 
Fig.8 の各試料の XRD 測定結果より、GdBCO の体

積分率を見積もった。Fig.9 に対向部および非対向部

における温度と GdBCO の体積分率の関係を示す。

993、1093、1193 K での対向部における GdBCO の体

積分率はそれぞれ 100、100、0%であり、非対向部に

 
Fig.7  Photographs of film surface after peeled-
off of the jointed samples at (a) 993 K、(b)1093 

K、(c)1193 K. 

 
Fig.8  Results of XRD measurement of 

jointed samples at (a)993 K、(b)1093 K、
(c)1193 K. 

 
Fig.9  Dependence of volume fraction 

of GdBCO on joint temperature. 

 
Fig.10 Photographs of film surface after 

peeled-off of the jointed samples at (a) 50 
Pa、(b)500 Pa、(c)5000 Pa. 

(a) 

(b) 

(c) 

(a) 

(b) 

(c) 

(a) 

(b) 

(c) 



おけるそれらもそれぞれ 100、100、0%であった。

これらの結果から対向部と非対向部のいずれにお

いても 1093 K 以下では GdBCO が安定して存在す

るのに対し、1093～1193 K では GdBCO が分解す

ることが示された。 
 次に、酸素分圧を変化させた場合の GdBCO の

分解挙動を調査した。Fig.10 (a)、(b)、(c)に、50、
500、5000 Pa の各分圧で作製した接続試料の対向

部の外観写真をそれぞれ示す。50 Pa では、試料は

全体的に緑色を呈しており、図の右半分に光沢が

観察された。また、GdBCO が安定して存在した 993 
K および 1093 K の試料の表面に観察された光沢の

ある黒色の領域（Fig.7(a)および(b)）は、50 Pa の試

料表面には観察されなかった。500 Pa にて作製し

た試料においても対向部は全体的に緑色を呈して

おり、図の左半分に光沢が観察され、50 Pa の試料

と同様であった。5000 Pa での試料には、接続した

痕跡が明瞭に観察され、全体的に光沢があり、非接

続部の表面は黒色を呈していた。 
Fig.11 (a)、(b)、(c)にそれぞれ 50、500、5000 Pa

の酸素分圧で作製した試料の対向部および非対向

部における XRD 測定の結果を示す。比較のため、

GdBCO 線材の XRD 測定の結果も併せて示す。な

お、ピーク強度は 33.1°の CeO2 200 のピーク強度

で規格化している。50 Pa の分圧で作製した試料で

は、対向部と非対向部のいずれにおいても GdBCO 
00l ピークおよび Gd2O3、BaCu2O2、GdBa3Cu2O6.5、

Gd2BaCuO5 などに起因すると考えられる第二相の

ピークが観測された。また、これら第二相のピーク

の数は、対向部の方が非対向部に比べて多かった。

500 Paにて作製した試料についても、同様にGdBCO 
00l ピークおよび Gd2O3、BaCu2O2、GdBa3Cu2O6.5、

Gd2BaCuO5 などに起因すると考えられる第二相の

ピークが観測され、第二相のピークの数は対向部の

方が多かった。5000 Pa の試料では、対向部と非対

向部のいずれにおいても GdBCO 00l ピークが

GdBCO 線材と同程度のピーク強度で観測され、第

二相のピークは観測されなかった。 
Fig.11 の試料の XRD 測定結果より、GdBCO の体

積分率を見積もった。Fig.12 に対向部および非対向

部における酸素分圧と GdBCO の体積分率の関係を

示す。50、500、5000 Pa での対向部における GdBCO の体積分率は、それぞれ 65、57、100%で

あり、非対向部における GdBCO の体積分率は、それぞれ 98、97、100%であった。このことか

ら、酸素分圧が 5000 Pa の場合は、対向部と非対向部のいずれにおいても GdBCO が安定に存在

するのに対し、分圧を 500 Pa 以下にすると対向部においてのみ第二相の生成が顕著になること

が示された。また、GdBCO の体積分率は非対向部よりも対向部の方が小さいことが分かった。 
 

4.4. まとめ 
本研究では、GdBCO 超伝導薄膜線材を長尺で作製する際に超伝導層にごく僅かな欠陥が生じ

た場合に、欠陥部位に同じ超伝導体からなるパッチを貼って接合し、局所的に結晶配向を補修す

る技術開発に挑戦した。その結果、GdBCO 薄膜線材を接合する際の重要な組織制御因子として

熱処理時の機械的圧力・接合温度・酸素分圧があることを明らかとし、3 ヵ年の研究期間におい

てこれら 3 つの因子が組織に及ぼす影響について、得られた試料組織の微構造を解析するとと

もに通電性能を評価して、高い結晶配向を有して接合させる条件を明らかにした。 
得られた成果は、超伝導線材に生じた極微小な欠陥部位を局所的に補修する技術に展開する

ことができ、これまで欠陥部位で線材を切断していたがその必要がなくなるため長尺線材の作

製において歩留まりが飛躍的に向上するものと期待され、高性能な線材を量産供給することに

よる超伝導技術の普及への一助となる。 

 
 

Fig.11  Results of XRD measurement of 
jointed samples at (a)50 Pa、(b)500 Pa、

(c)5000 Pa. 

 
Fig.12  Dependence of volume fraction 

of GdBCO on oxygen partial pressure 
during joint treatment. 

(a) 

(b) 

(c) 
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