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（概要） 

BaZrO3 ナノ粒子のサイズ，空間分布を制御した BaZrO3/YBa2Cu3Oy擬似多層膜の c軸方向へ，200 
MeV の Xe イオンを照射し，1 次元ピンと 3 次元ピンの組み合わせからなる磁束ピンニングのハ

イブリッド効果について調べた．BaZrO3 ナノ粒子のサイズが大きくなると，重イオン照射で形成

される柱状欠陥にトラップされない磁束線や柱状欠陥から折れ曲がって外れる磁束線の一部分

(キンク)に対し，BaZrO3 ナノ粒子が有効にピン止め作用することで，高温もしくは高磁場領域で

の臨界電流密度 Jc が向上した．また，c 軸方向から逸れて相関して配列した BaZrO3 ナノ粒子を

含む照射試料において，高温領域で磁場を高くすると，c軸方向付近に Jc と n値の磁場角度依存

性において負の相関が現れた．これらの結果は，柱状欠陥のような 1 次元ピンとナノ粒子のよう

な 3 次元ピンの組み合わせによる磁束ピンニング，すなわちハイブリッド磁束ピンニングにおい

て，3 次元ピンのサイズや空間分布もまた重要な役割を担っていることを示唆している． 
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１．目的 

希土類系高温超伝導体 REBa2Cu3Oy は，他の高温超伝導物質と比較して磁場中で高い臨界電流密度 Jc を有

するために，特に電力分野への応用が期待されている．このような超伝導応用では，超伝導材料の低ノイズ

および低電力損失での動作に必要な高 Jc化が要求されるために，超伝導体内に侵入している磁束線を強くピ

ンニングすることが重要となる．このために，有効なピンニングセンターとなり得るナノスケールの格子欠

陥や不純物を，人工的に試料内へ導入する試みが近年数多く行われている 1-2)． 

この中でも，磁束線と形状が同じである線状の格子欠陥や不純物，いわゆる 1 次元ピンは，その方向の印

加磁場で Jcの飛躍的な向上を図ることができる 1-3)．ただし，1 次元ピンによる磁束ピンニングは有効にピン

止めできる磁場方向の範囲が狭く，磁束ピンニングに異方性を生じる 3)．また，1 次元ピン固有に現れる磁束

線のキンク変形から生じる顕著な熱活性運動のために 4)，1 次元ピンを用いた高 Jc化において頭打ちが生じて

いるとの指摘もある 5)． 
一方，球状の格子欠陥や不純物からなる 3 次元ピンは，ピン力は 1 次元ピンより劣るものの，磁束ピンニ

ングに対して指向性を示さない形状のために，どの磁場方向にも等方的なピン力を示す 6)．最近，MOD 法で

作製した REBa2Cu3Oy薄膜において BaZrO3 を導入すると，BaZrO3からなるナノ粒子が形成され，等方的に高

Jc を示すことが報告されている 7)． 

これらの異なる特徴をもつ 1 次元ピンと 3 次元ピンを同時に導入すると，磁束線のキンクもしくは傾斜磁

場下で“階段状”に変形して 1 次元ピンにピン止めされる磁束線に対して，3 次元ピンが補助的にピン止め

することにより，広範囲の磁場方向にわたって更に高い臨界電流密度の実現を期待できる 5)．この 1 次元ピ

ンと 3 次元ピンを複合した磁束ピンニングのハイブリッド効果が，最近注目されている 8, 9)． 
ここで，1 次元ピンの欠点をアシストする 3 次元ピンは，ハイブリッド磁束ピンニングにおける“要“で

あり，3 次元ピンの導入を積極的にチューニングすることにより，さらなる高 Jc 化の実現を期待できる．本

研究では，ナノ粒子のサイズと空間分布を制御して導入可能な BaZrO3/ YBa2Cu3Oy擬似多層膜 10)に対して重
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イオン照射を適用することで，1 次元ピンと 3 次元ピンを独立に導入し，3 次元ピンのサイズと空間分布のハ

イブリッド磁束ピンニングに与える影響について明らかにする． 
 

２．方法 

BaZrO3/YBa2Cu3Oy擬似多層膜は，PLD 法におけるターゲット切替法により SrTiO3 基板上に作製した 10)．

使用した KrF エキシマレーザーは，エネルギー密度 1 J/cm2， 繰り返し周波数 5 Hz であり，酸素雰囲気

ガス 300 mTorr の下で成膜を行った．基板温度 Ts における擬似多層膜の作製において，YBCO 層を堆積し

た後に BaZrO3 を 1 パルスで堆積し，これを n回繰り返して積層した試料を Ts (1, n)と定義する．本論文

では，n = 60 の試料について議論を行う．ここで，全ての試料において YBCO 層の総堆積パルス数は 3625

パルス，多層膜全体の膜厚は約 260 nm である．成膜後は，600 Torr の酸素雰囲気中で室温まで自然冷却

した． 
重イオン照射は，原子力機構のタンデム加速器にて 200MeV の Xe イオンを用いて行った．ここで，Xe

を用いた重イオン照射においては，電子的阻止能 Se=2.9KeV/Å のとき，径が約 8nm の円柱状欠陥を

YBa2Cu3Oy薄膜内に形成し，5.0×1011ions/cm2 の照射量まで YBa2Cu3Oy薄膜の超伝導性に大きなダメージを

与えることなく，Jc の向上を図れることが報告されている 11)．照射にあたり，擬似多層膜は，幅約 40µm, 

長さ 1mm のブリッジ状に加工した．入射イオンの方向は，YBa2Cu3Oy薄膜の c 軸に対して平行である．

照射量は，全ての試料で 1.45×1011 cm−2 であり．これは，柱状欠陥と磁束線の密度が一致する磁場，すな

わちマッチング磁場 Bφに換算すると，Bφ = 3 T に相当する．表 1 に，今回測定に用いた試料について示す． 

臨界電流密度 Jc は，四端子法により電界基準 10−4V/m を用いて定義した．印加電流の方向は磁場，c軸

および柱状欠陥に常に垂直である．Jc の磁場角度依存性は，電流と磁場の方向は常に直交させ，磁場と c

軸のなす角度をθとして測定を行った．磁束線の熱活性運動に関するパラメータとして， 電流－電圧特性

を V ~ Inで近似した時のべき指数 n値があり，n~U0/kBTの関係が成り立つことが知られている 12)．本研究

では，1-10 µV/cm の範囲の電流－電圧特性を用いて n値の評価を行った． 

表表表表 1 測定試料. 

Sample Number of laser 
pulse for BZO, l 

Number of 
bilayers, m 

Growth temperature 
Ts [°C] 

Pre-irradiation 
Tc [K] 

Post-irradiation 
Tc [K] 

780(1, 60) 1 60 780 88.2 86.7 

810(1, 60) 1 60 810 88.6 87.4 

 

３．結果及び考察 

図 1 に，65 K における 1 T, 3 T での照射前後の擬似多層膜の Jcと n値の磁場角度依存性について示す．照射前に

おいて，780 °C 成膜の試料ではθ = 90°を除いてどの方向にも Jc, n値ともにピークが現れていないのに対し，810 °C
の試料ではθ = 0°を中心にブロードなピークが Jc, n値の磁場角度依存性に出現している（図 1(a)）．前者は，典型的

なランダムピンによるものである 6)．すなわち，780 °C 成膜の試料内の BaZrO3は，磁束ピンニングに対して指向

性のない，ランダムに分布した球状のナノ粒子として分布しているものと考えられる．一方，後者は，c軸方向に

相関した磁束ピンニングと同様の特徴が現れている．さらに興味深いことは，高磁場になると，この 810 °C の試 

図 1. 照射前後の Jcと n値の磁場角度依存性（65 K）． 
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図 2. 照射後, 5T における Jcと n値の磁場角度依存性（65 K）． 

 
料での Jcと n値のブロードなピークは，θ = 0°で極小値を示すようなディップ構造に変化し，一方でθ = 60°付近に

ショルダーが生じるような振る舞いになる（図 1(e), (f)）．BaZrO3/YBa2Cu3Oy擬似多層膜では，BaZrO3 ナノ粒

子は YBa2Cu3Oy層の上下で相関して配列しやすいことが，TEM による断面像観察により報告されている 13, 14)．さ

らに，BaZrO3 の相関した析出物(ナノロッド)は BaSnO3 より c軸方向から逸れて成長しやすいが 1)，成膜温

度を高くするとより真っ直ぐに成長する傾向がある 5)．以上より，810 °C の試料では，BaZrO3 ナノ粒子は

膜厚方向に相関して配列していると考えられ，ただしその相関した配列は c軸方向から逸れている可能性

がある． 
 照射後では，成膜温度にかかわらず，照射方向のθ = 0°あたりに顕著な Jcのピークが 1, 3T の両方において出現

している(図 1(c), (g))．これは，照射によって形成された c軸方向に相関した格子欠陥，すなわち円柱状欠陥によ

る磁束ピンニングに起因している．照射前において，θ = 0°付近の Jcの振る舞いは 780 °C と 810 °C の成膜試料間

でかなり異なっていたが，照射後の 1 T においてはθ = 0°を中心とした Jcのピークの高さ，幅について両試料にお

いてほとんど差はない．一方，磁場を増加すると，θ = 0°付近の Jcのピークの振る舞いに両試料の違いが現れてく

る．図 2 に，照射後の 5 T における Jcと n値の磁場角度依存性について示す．810 °C の成膜試料における Jcは， θ 
= 90°付近を除く広い磁場角度範囲で，780 °C の試料と比較して明らかに高い Jcを示している．特に，θ = 0°と 90°

間の磁場角度において，810°C と 780 °C の試料間の Jcの差はより顕著になっているようであり，810°C の試料の

Jcの磁場角度依存性においてθ = 50°付近にショルダーが生じている(図 3(a))．ノンドープの YBa2Cu3Oy薄膜に対し

て c軸方向に平行に柱状欠陥を導入した場合には，Jcの磁場角度依存性における，このようなショルダーは観測さ

れない 15)．一方，短いナノロッドとナノ粒子の両方を含む YBa2Cu3Oy薄膜においては，Jc の磁場角度依存性にお

いて同様なショルダーが現れており，これは短いナノロッドとナノ粒子の空間分布によって傾斜した磁束線に対し

て有効にピン止めできる磁場方向が存在することによるものと考えられている 16)．このことより，Jcの磁場角度依

存性に現れるショルダーの振る舞いは，柱状欠陥に対して傾いている磁束線を 3 次元ピンが補助してピン止めする，

すなわちハイブリッド磁束ピンニングの 1 つの特徴の可能性がある． 
 照射後での 810°C と 780 °C の試料間の Jcのピークの違いは，主に BaZrO3 ナノ粒子のサイズに起因すると考

えられる．成膜温度に対する BaZrO3 ナノ粒子のサイズの変化は，結晶成長時の薄膜表面上の付着原子の

マイグレーションに関係する．低い成膜温度では，薄膜表面上の原子レベルのキンクやステップの密度が

比較的高く，これが付着原子のより最適な吸着サイトへの移動（マイグレーション）を妨げる作用をし，

結果として結晶核の断片化を促進する 17)．このため，780 °C の試料では BaZrO3 ナノ粒子は比較的小さく，

810 °C の試料と比較して磁束線のキンクをピン止めするための 3 次元ピンとしては有効に作用しにくいと考えら

れる．ゆえに，810 °C の試料では 780 °C の試料と比較して広範囲の磁場方向で Jcが高くなる．一方，マッチン

グ磁場より低い低磁場では，磁束線はほとんど柱状欠陥にピン止めされ，BaZrO3 ナノ粒子の影響は現れ難い．

ゆえに，低磁場では 810 °C と 780 °C の試料間に Jc の差はほとんど生じないと考えられる． 
810 °C の試料における BaZrO3 ナノ粒子の膜厚方向に相関した配列の影響もまた，高磁場において柱状

欠陥の間に侵入する磁束線に対する有効な磁束ピンニングとして寄与している可能性がある．さらに，810 
°C の試料では膜厚方向に相関して配置した BaZrO3 ナノ粒子が c軸方向から逸れている可能性があるため

に，これが傾斜磁場方向に対して有効なピンニングセンターとして作用し，Jc の磁場角度依存性にショル

ダーとして現れているのかもしれない．Jc の磁場角度依存性に与える BaZrO3 ナノ粒子の空間分布の影響

については，今後さらなる研究が必要である． 
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図 3. 照射前後の Jcと n値の磁場角度依存性（77.3 K）． 

 

Jcの磁場角度依存性においてさらに注意すべきは，どの磁場においても 810 °C と 780 °C の試料間でθ = 90°付

近のJcの振る舞いにほとんど差は生じていない．これは，柱状欠陥とBaZrO3ナノ粒子のコンビネーション効果は，

1 次元ピンの方向を中心とした磁場方向の磁束ピンニングにのみ寄与することを示唆している． 

 一般に，n値と Jcの値には正の相関がある 18)．図 1(d), (h)に見られるように，照射後の 3T までの低磁場におい

て，Jcと同様に n値はθ = 0°付近に鋭いピークを示している．一方，5 T になると，磁場が c軸方向から傾斜するに

したがって Jcは減少するが，n値は逆に増加する磁場角度範囲がある．すなわち，一部の磁場角度の範囲で Jcと n

値に負の相関が現れる（図 2 中の矢印）．この現象は，また両試料において現れている．これまで，Jcと n値の負

の相関については，固有ピンニング 18)や双晶面によるピンニング 19)のような周期的な磁束ピンニングが支配的な

場合において観測されており，これらのピンニングセンターに磁束線が階段状に変形してピン止めされることによ

り生じると考えられている．また，この Jcと n値の負の相関は磁場が減少すると消失する傾向がある 18)．今回の

実験結果においては，以下のように推測される：図 2 の Jcと n値の負の相関は，磁場が柱状欠陥に対して傾斜す

ると，磁束線が階段状に変形し磁束線のキンクを形成し，柱状欠陥に沿ってキンクのスライディングが生じる 20)．

すなわち，磁束線は柱状欠陥に沿ってピン止めされるが，その状態でスライド運動する状況になる．このため，Jc

と n値の振る舞いに負の相関が生じるものと考えられる．ここで，試料中により多くの 3 次元ピンが存在すれば，

磁束線のスライディング運動を抑制するものと期待できる．今回の測定試料においては，高磁場での階段状の磁束

線の運動を抑制するための BaZrO3 ナノ粒子の密度が不足していたために，5 T において Jcと n値に負の相関

が現れたものと考えられる． 
 高温領域の Jcと n値は，65 K での振る舞いと異なってくる．図 3 に，77.3 K での Jcと n値の磁場角度依存性を

示す． θ = 0°付近の Jcのピークは，65 K, 1 T においては 810 °C と 780 °C の試料間でほとんど差は見られない

が，77.3 K, 1 T においては，810 °C の試料の方が明らかに高い値を示している．これは，810 °C の試料にお

いて BaZrO3 ナノ粒子のサイズが大きいために，高温領域でさらに顕著になる磁束線のキンク運動を有効

に妨げていることによるものと考えられる． 
 さらに高温領域における興味深い現象として，810°C の試料において磁場を高くするとθ = 0°付近の Jcと n値

の振る舞いに負の相関が現れる（図 3(c), (d)）．すなわち，1T においては Jc, n値ともにθ = 0°付近に鋭いピークを示

すが，3T になると Jcのピークは小さくなり，一方 n値においてはθ = 0°で極小値を示すようなディップ構造が現れ

る．ここで，この 77.3 K での Jc, n値の磁場に対する振る舞いは，65 K での振る舞いと明らかに異なっていること

は注目に値する． 

 θ = 0°付近での Jcと n値の負の相関は，TFA-MOD 法で作製した YBa2Cu3Oy薄膜においても観測されており，双

晶面上に生じる階段状に変形した磁束線の運動に起因すると考えられている 19)．また，このθ = 0°付近での Jcと n

値の負の相関は，θ = 0°，±45°の 3 方向に柱状欠陥を導入した YBa2Cu3Oy薄膜においても現れることが報告されて

いる 21)．以上の類似性より，810°C の試料での，77.3 K でのθ = 0°付近の Jcと n値の負の相関もまた，階段状に

変形した磁束線の運動に起因しているものと推測される．810°C の試料では，膜厚方向に相関して配置した

BaZrO3 ナノ粒子が c軸方向から逸れている可能性があるために，θ = 0°，±45°の 3 方向に柱状欠陥を導入し

た試料と同様に，c 軸方向から逸れて相関した BaZrO3 ナノ粒子の配列に沿って，磁束線のスライディン

グ運動が促進されているのかもしれない． 
 

４．まとめ 

 BaZrO3 ナノ粒子のサイズ，空間分布を制御した BaZrO3/YBa2Cu3Oy擬似多層膜に柱状欠陥を導入し，Jc
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と n 値の磁場角度依存性について調べた．780°C 成膜の試料と比較して，成膜温度の高い 810°C の試料の

Jc は，高磁場，高温領域で高い値を示した．これは，柱状欠陥にトラップされていない磁束線や，柱状欠

陥から一部外れている磁束線を，810°C の試料では BaZrO3 ナノ粒子のサイズが大きいために，これらを

有効にピン止めできることによるものと考えられる．さらに，810°C の試料では高温領域で磁場を高くす

ると，Jcと n値の負の相関が現れた．これは，膜厚方向から逸れて相関して配列している可能性のある BaZrO3

ナノ粒子の空間分布に起因していると考えられる．これらの結果より，3 次元ピンのサイズや空間分布は，

1 次元ピンと 3 次元ピンを複合したハイブリッド磁束ピンニングにおいて，非常に重要な役割を担ってお

り，これをチューニングすることで，更に高い Jc を実現できる可能性があることが示唆される． 
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