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研究成果の概要（和文）：4種類の励起波長を採用したパルスレーザー堆積法を用いて、BaFe2A2:Coの高品質薄
膜が得られる条件を検討し、レーザーの波長が異なった場合であっても、最適な成長速度はすべて同じ0.3 
nm/secで一定であることを明らかにした。さらに高い臨界温度が期待できるBaFe2As2:Pにその最適プロセスを適
用し、本研究課題の目標値である臨界電流密度（Jc）10 MA/cm2にほぼ匹敵する7 MA/cm2にまでの高性能化に成
功した。さらに、実際に応用に使われている金属テープ基板にも適用し、15 Tの強磁場下において最大で0.1 
MA/cm2の実用レベルのJcを達成した。

研究成果の概要（英文）：Using pulsed laser deposition (PLD) employing 4 types of pulsed lasers, we 
explored the growth condition to obtain high quality BaFe2As2:Co thin films, and found that the 
optimum growth rate is constant to be 0.3nm/sec even if we employ different pulsed lasers for PLD. 
Further, we applied this optimized process to growth of BaFe2As2:P that we can expect higher 
critical temperature (~30 K) than that of BaFe2As2:Co (~20 K). Consequently, we succeeded in 
achieving high-performance critical current density of 7 MA/cm2, which is almost the same as the 
level of the final target (10 MA/cm2) for this research. Additionally, we fabricated the films on 
practically applied metal-tape substrates and achieved high performance practical level Jc of 0.1 
MA/cm2 at 15 T.

研究分野： 無機材料・物性
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１．研究開始当初の背景 
 2008 年に鉄系超伝導体が発見されたこと
により、1986 年の銅酸化物超伝導体以来の第
二の高温超伝導フィーバーが起きた。現在、
物質のバリエーションや物性の理解、そして
応用を目指した薄膜研究も進展を続けてい
る。鉄系超伝導体ならではの (i) 超伝導特性
の結晶方位異方性が小さい、(ii) 50 テスラを
超える大きな上部臨界磁場、という特長が生
かせる超伝導デバイスへの応用を目標に、研
究代表者は発見の直後から、エピタキシャル
薄膜に関する研究に参画した。当初は、将来
応用のために必要不可欠なエピタキシャル
薄膜の作製が世界中の注目となったが、その
結晶相を薄膜という試料形態で得ることす
ら困難である、という状況下であった。 
 研究代表者は、パルスレーザー堆積法（PLD
法）に対して、一般的には紫外光レーザーを
用いるところに、不純物の選択的蒸着を防ぐ
狙いで可視光レーザーを用いるといった独
自の工夫を施すことにより、世界初のエピタ
キシャル薄膜を報告し、超伝導特性の特異な
異方性を明らかにした。また、その独自の
PLD 法を駆使しながら改良を続け、高い臨界
電流密度（Jc, 超伝導を維持できる最大の電
流密度）を実現し、ジョセフソン接合や超伝
導量子干渉素子の動作にも世界に先駆けて
成功した。このデバイス研究を通じて、銅酸
化物がモット絶縁体であるのに対し、母物質
が金属的な鉄系超伝導体はジョセフソン素
子としては充分な信号強度が得られないた
め、高性能化は困難と判断した。 
 そこで、「既存の超伝導体ではかなわない
デバイス」として、鉄系超伝導体の特長であ
る上述の(i)と(ii)を最大限に生かせるデバイ
スは超高磁場発生マグネット用の「薄膜線
材」と考えた。そして、超伝導線材研究を行
うために最も重要となる、結晶粒界における
臨界電流密度を系統的に調べ、鉄系超伝導体
は 9 度の結晶粒界の臨界角度(θc)までその臨
界電流密度(Jc)が落ちず、銅酸化物超伝導体
YBCO の 2 倍になることを明らかにした。 
 研究代表者によるこの成果は、線材作製の

際の結晶配向度の制限を大幅に低減させる

ことができることを意味し、既存材料にはな

い鉄系超伝導体ならではの第 3 の特長と位置

づけられた。更に、既存材料では配向度が低

く適用できないような、品質の悪い金属テー

プ基板を用いた場合でも、その高 θc を反映し

て、単結晶基板上と同じ性能を発揮するテー

プ状の薄膜線材の試作にも成功し、上述の結

果を実証した。 
 本研究開始当初は、鉄系超伝導体薄膜の作
製に世界中の多くのグループが成功していたが、
高 Jc 薄膜の作製に成功していたのは、研究代
表者とアメリカとドイツの計3 グループに限られて
いた。そして、研究代表者以外の2 グループは、
格子不整合を緩和するため基板と薄膜の間に
SrTiO3 や Fe の薄いバッファー層が必要である、

と報告している。バッファー層を使うことなく、1 
MA/cm2 を越える高 Jc 試料を絶縁性単結晶基
板上に直接成長で作製可能なのは研究代表者
のみであった。 
 研究代表者が他のグループと大きく異なる点
は、PLD 法の励起レーザーとして、他の 2 グル
ープは一般的な紫外レーザーを用いているの
に対して、可視光レーザーを用いていることであ
った。彼らの提唱するバッファー層はどちらも薄
膜形成後には良導体となることから、特にキャリ
ア輸送特性の評価に支障を来す。しかし、研究
代表者は絶縁性の単結晶基板上に直接成長で
きることから、輸送特性の直接評価を世界で唯
一可能としており、それが世界に先駆けた多くの
発見につながった。また、この独自の PLD 技術
は、水誘起超伝導、非平衡薄膜成長による電子
ドーピング効果の解明、といった薄膜ならではの
物性発見にもつながった。 
 
２．研究の目的 
・独自に開発した可視光レーザーを使った
PLD 法が世界で唯一のバッファー層無しで
の直接成長でも高性能化につながっている
起源を解明する。 
・高臨界電流密度化（目標値 Jc = 10MA/cm2） 
 
３．研究の方法 

薄膜のエピタキシャル成長機構の解明と
新しい高性能化／高品質化技術の確立のた
めに、研究代表者が独自に開発した PLD 法と
は異なる励起波長で鉄系超伝導体薄膜を合
成し、最適化を試みることで重要な薄膜成長
パラメータを見いだし、最終的には高臨界電
流密度化への条件へと最適化する。 
 
４．研究成果 
 4 種類のパルスレーザー励起波長（波長：
193 (ArF)、248 (KrF)、532 (2ω-YAG)、1064 nm 
(1ω-YAG)）を採用した PLD 法を用いて、鉄
系超伝導体 BaFe2A2:Co の高品質薄膜が得ら
れる条件を検討した。 
 

 
 
図 1: 異なる 4 種類の波長のレーザーを用い

て BaFe2A2:Co 薄膜を作製した際の成長速度

のパルスエネルギー依存性。 



 

 
 
図 2: 異なる 4 種類の波長のレーザーを用い

て BaFe2A2:Co 薄膜を作製した際の面内 XRD
パターンとXRDロッキングカーブの半値幅。 
 
 
表 1: 異なる 4 種類の波長のレーザーを用い
た場合の BaFe2A2:Co 薄膜作製の最適条件の
まとめ。 

 
 
 そして、レーザーの波長が異なった場合で

あっても、最適な成長速度はすべて同じ 0.3 
nm/sec でほぼ一定であることが明らかとな

った（図 1, 2・表 1）。 
 この得知見をもとに、さらに高い臨界温度

が期待できるP添加BaFe2As2に最適プロセス

を適用し、さらなる高性能化を目指した。そ

して、P 添加系では、これまでよりも遙かに

高い成長温度が必要であることを見いだし、

その実現のためのシステムの立ち上げから

行った（図 3）。そして、高い磁場中（9 T）
では最高の 1 MA/cm2 を越える性能を示す薄

膜の作製に成功した。さらに、その臨界電流

密度（Jc）特性の磁場中の異方性を調査した

ところ、膜の成長方向（c 軸方向）に沿った

効果的な磁束ピン止め中心が自然に成長し

ていることがわかり、応用上重要となる等方

的な特性を有することを明らかにした（図 4）。
そして、本研究課題の目標値である臨界電流

密度 10 MA/cm2にほぼ匹敵する 7 MA/cm2に

までの高性能化に成功した。 

 
 
図 3: 見いだした最適条件により MgO単結晶

基板上に作製した BaFe2A2:P 薄膜の品質と超

伝導特性。 
 
 

 
 
図 4: 作製した BaFe2A2:P 薄膜の臨界電流密

度の外部磁場依存性と角度依存性の既存材

料との比較。 
 
 
 そこで、膜成長する基板を MgO から LSAT
に変更してその効果を検討したところ、LSAT
基板上に製膜した P 添加 BaFe2As2 は、MgO
基板上の膜に比べて悪い結晶性 (Δω = 1.1o, 
Δϕ = 1.5o) を示した。走査型透過電子顕微鏡

による断面観察から、この起源は、LSAT‒膜
界面における反応層の形成によって生じる

多数のドメイン境界によるものと結論付け

た（図 5）。 
 見いだしたこれらの試料作製条件を、実際



に応用に使われている金属テープ基板に適

用し、15 T の強磁場下において最大で

0.1MA/cm2の実用レベルの Jc を達成した。 
 
 

 
 
図 5: LSAT 単 結 晶 基 板 上 に作 製 し た

BaFe2A2:P 薄膜の走査型透過電子顕微鏡によ

る断面観察結果。 
 
 

 
 
図 6: 金属テープ基板に作製した BaFe2A2:P
薄膜の臨界電流密度の外部磁場依存性（図中

の P-doped Ba-122 on IBAD-MgO）の既存材料

との比較。 
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