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１．研究の目的と背景 

 2014 年にノーベル物理学賞をかざった青色発光ダイオ

ード発明に代表される半導体分野を筆頭に、 薄膜材料は

日本の研究開発力の重要な一画を担っている。近年では、

半導体分野でえられた成膜プロセス技術をもとにして、次

世代デバイス応用にむけて有機半導体、熱電変換、超伝導、

マルチフェロイック、 グラフェン・ナノカーボン材料な

ど多岐にわたる機能性薄膜材料の研究開発が精力的に行

なわれている。これらの機能性薄膜材料は、結晶が配向す

ることで機能性が向上する。特に、薄膜作製が難しく、組

成ずれが特性に致命的な劣化をおよぼすセラミック材料

の強誘電体や高温超伝導体の薄膜は、パルスレーザー蒸着 

(PLD)法が用いられている。本研究で対象とする高温超伝

導薄膜の成膜には PLD 法を用いた。 

 機能性薄膜材料の中で、最も成功した材料の 1 つに高温

超伝導体 REBa2Cu3Oy (RE は Y を含む希土類元素、y = 6-7、

REBCO)薄膜が挙げられる。高温超伝導体 REBCO の結晶

構造は、歪んだ積層ペロブスカイト構造からなり、高温超

伝導体の特徴として液体窒素温度より高い臨界温度 Tc を

持つ。そのため、さまざまな電力機器への応用が期待され

ている。近年、脱炭素社会の実現に向けて、電動航空機の

中の発電機、モーター、送電ケーブルへの応用が期待され

ている。その際、応用上課題であるのが、臨界電流 Ic およ

び臨界電流密度 Jcの向上である。超伝導体は、Tc以下の温

度でゼロ抵抗を示すが、Icを超える電流を流すと有限の抵

抗が発生しゼロ抵抗ではなくなる。さらに、Icは外部から

磁場が印加されると急激に減少するため、超伝導体を電磁

石として用いる回転機応用では、磁場中の Icの向上が重要

である。REBCO 薄膜は、通常は 4 mm または 12 mm 幅、

厚み 0.1 mm のテープ状の形状をしており、長手方向は最

大で 1 km に達する。このテープ形状をコイル状に巻くこ

とでゼロ抵抗の超伝導電磁石として使用する。テープ線の

形状から REBCO 線材とも呼ばれる。日本では、REBCO

薄膜は 2000 年代に市販化されており、線材の Ic は、液体

窒素温度にて 500-1,000 A/cm-幅である。 

 REBCO を薄膜化する利点は、Ic の向上である。図 1 に

示すように、REBCO は超伝導層と絶縁層(ブロック層)が

積層した構造をしており、超伝導層が電流と平行に流れる

場合にのみ Ic が高い。よって、斜方晶または正方晶をもつ

REBCO の結晶異方性に対して、面垂直方向に c 軸配向し

た結晶成長が求められる。さらに、REBCO の超伝導ギャ

ップの 4 回対称の面内異方性により、REBCO 結晶の粒界

が有限角度の場合、粒界をまたぐ超伝導性が抑制される。

そこで、REBCO は c 軸および、a または b 軸に配向した

2 軸配向成長が求められる。REBCO 線材の構造は、図 2

に示すように、約 100 µm 厚の耐腐食性 Ni 基金属ハステ

ロイ基板の上に酸化物配向中間層を成膜し、その上に 1-2 

µm 厚の REBCO が 2 軸配向してエピタキシャル成長した

構造である。つまり、超伝導の空間的占有率は 2%以下と、

非常に低い。この原因は、REBCO の c 軸配向成長の困難

さにあり、REBCO は結晶構造の異方性から一度 a 軸配向

すると、その後、a 軸配向した粒が優先的に成長する。a 軸

配向した粒は Icに寄与しないため、薄膜の膜厚を増加させ

てもその膜厚以上は Icが向上しない 1)。この a 軸配向した

粒は、REBCO 薄膜の成長温度が低い場合に現れることが

知られており、現在線材作製手法として広く用いられてい

る cold wall 法では、一般的な線材の厚さである 1-2 µm 以

上の厚膜化をすると a 軸配向粒が発生し、それが電流を阻

害することで超伝導特性が低下する 1)。ここで cold wall 法

とは、抵抗性のヒーターを用いて基板を間接的に加熱する

方法である。今後、REBCO 薄膜の高性能化に向けて、膜

厚を 2 µm 以上に厚くしても a 軸配向した粒が出現しない

プロセス手法の開発が望まれている。 

そこで、我々は赤外連続波（CW）レーザーを用いた表

面加熱法に着目した。薄膜表面の温度を補償するために成

 

図 1. REBCO の超伝導層/絶縁層の積層構造の模式図。 

 

図 2. REBCO 線材の構造の模式図。 



長表面に対して外部から赤外 CW レーザーにより加熱す

ることで、レーザー出力の調整により成膜温度の低下を抑

制可能であると考えた。さらに、パルスレーザーを用いた

成膜タイミングと CW レーザーによる加熱タイミングを

同期させロックイン状態での成膜を行う（ロックイン PLD）

ことにより成膜過程の分子の凝集過程を明らかにできる

と考えた。本研究では、ロックイン PLD 装置の開発の前

段階として、表面レーザー加熱中の REBCO 薄膜成長装置

を既存の成膜装置に組み込むことで、REBCO 薄膜の c 軸

配向膜厚の増加および Ic の向上を目的として、市販

REBCO 線材の 3-4 倍の膜厚の 8 µm までの成膜を行った。 

 

２．実験方法 

2．1 高温超伝導 REBCO 薄膜の成膜方法 

本研究では、REBCO 線材成膜時の加熱に赤外レーザー

を線材の表面（蒸着面）に照射して加熱を行う表面レーザ

ー加熱法を開発した。加熱には、最大出力 15 W の赤外 CW

ダイオードレーザーを用いた。波長は 915 nm、ファイバ

ー径 400 µm、NA 値 0.22 である。図 3 に、本研究で用い

た表面レーザー加熱法における光学系の模式図を示す。レ

ーザーはファイバーから φ24 のコリメーターを通して出

力され、入射窓を通ってチャンバー内に入り、基板に照射

される。基板の対面に設置された酸化物ターゲットに対し

て、真空チャンバー外から UV パルスレーザーを照射する

ことで PLD 成膜を行った。パルスレーザー発振源は、

Lambda Physik 社 製 の  KrF エ キ シ マ レ ー ザ ー 

COMPex201(励起波長 λ = 248 nm)である。繰り返し周波数 

100 Hz、最大パルスエネルギーは 140 mJ、パルス幅は 25 

ns である。REBCO 線材の 作製においては、ヒーターを

用いた従来の Cold wall 法と表面レーザー加熱を組み合わ

せた。レーザーを 2 種類用いたため、以下では加熱用の赤

外 CW レーザーを加熱レーザー、ターゲット蒸発用の紫

外パルスレーザーをパルスレーザーと呼ぶ。図 4 に、

REBCO 線材を成膜した真空装置の全体模式図を示す。

REBCO 線材の基板は、リール間に張られたダミーテープ

上に設置され、ヒーターおよび加熱レーザーによって加熱

される。真空チャンバーにはリールが収納されており、成

膜雰囲気を制御する酸素ガスの流量を制御する出入り口

が設置されている。 

表 1 に、高温超伝導体 REBCO 薄膜の成膜条件を示す。

パルスレーザーのターゲットは YBa2Cu3Oy(YBCO)を用

いた。表面レーザー加熱法を用いて YBCO 線材を配向中

間層 IBAD-MgO 基板上に作製した。表面レーザー加熱法

には、浜松ホトニクス社製の溶着用光源 SPOLD（波長 915 

nm、連続波）を用い、SiC ヒーターによる基板裏面からの

加熱を併用した。図 5 に示すように、膜厚の増加による

REBCO 表面温度の低下を考慮し、膜厚ごとにレーザー出

力を 1 W から 5 W まで変化させて線材の作製を行った。

結晶配向性はX線回折法を用いて、面垂直方向の配向性、

面内方向の配向性、a 軸、c 軸配向粒の混在率を調べた。 

 

 

 

図 4. PLD 装置の全体模式図。  

図 3. 加熱レーザーおよび PLD の配置の模式図。 

表 1. REBCO 薄膜の成膜条件。 

 

ターゲット YBCO

基板 IBAD-MgO

アブレーション
レーザーエネルギー密度

1.6 J/cm2

アブレーション
レーザー周波数

100 Hz

ターゲット基板間距離 60 mm

酸素分圧 53 Pa

SiCヒーター温度 700-1050 ºC

成膜時間 10-80 min

連続波赤外レーザー波長 915 nm

連続波赤外レーザー出力 0-5 W



2．2 超伝導特性測定方法 

超伝導特性を示す指標としてゼロ抵抗を保てる最大電

流である臨界電流 Ic の評価が重要である。臨界電流特性

は、名古屋大学にて液体窒素中臨界電流試験と、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にお

いて磁場中臨界電流測定を行った。図 6 に、名古屋大学に

て実施した液体窒素中簡易臨界電流測定に用いた装置の

模式図を示す。試料を測定装置に固定し、電流源として

ADCMT の直流電圧・電流源／モニタ 6246、電圧計として

Keithley のナノボルトメーター2182A を用いた。超伝導体

は、臨界電流を示す状態でも nΩ級の非常に低い抵抗であ

るため、接触抵抗や導線抵抗を無視できる直流４端子法を

用いた。表 2 に、東北大学にて実施した磁場中超伝導特性

の測定条件を示す。温度 65 K-77 K、磁場 0-15 T において

直流四端子法を用いて評価した。作製した薄膜は、パルス

レーザーを用いて幅 100 µm、長さ 1 mm のブリッジ形状

に加工し通電した。臨界電流を決める基準として、電場 1 

µV/cm を用いた。 

３．実験結果 

3．1 YBCO 薄膜の結晶配向性 

 YBCO 薄膜は、高い臨界電流特性を示すには薄膜の垂直

方向に c 軸に配向し、面内方向に a または b 軸に配向す

る、2 軸配向する必要がある。成膜時の過飽和度が高いと

a 軸配向粒が生成するため、X 線回折法によりどちらの軸

方向に多く配向しているか調べた。以下では、従来方法で

ある Cold wall 法と、新規に開発した表面レーザー加熱法

で作製した YBCO 薄膜の a 軸配向粒混在率について議論

する。 

図 7 に、Cold wall 法と表面レーザー加熱法で作製した

YBCO 薄膜の a 軸配向粒混在率の SiC ヒーター温度依存

性を示す。縦軸は a 軸配向粒混在率を示しており、小さい

ほど c 軸配向薄膜が得られ、理想的であることを示してい

る。Cold wall 法では、950 ℃以下の SiC ヒーター温度に

て a 軸配向粒が発生した。a 軸配向粒は、YBCO の成長温

度が低くなり過飽和度が増加した場合に生じるため、

950 ℃より低い温度では YBCO 薄膜が c 軸配向しないこ

とを示している。一方、表面レーザー加熱法で作製した薄

膜は、750 ℃以下の SiC ヒーター温度にて a 軸配向粒が発

生した。この結果から、表面レーザー加熱法では、より低

い SiC ヒーター温度でも c 軸配向した YBCO 薄膜が得ら

れることが明らかになった。その温度の差は 200 ℃程度

であるため、加熱レーザーによる温度上昇は 200 ℃程度

であると考えられる。 

市販されている REBCO 薄膜は膜厚 2-3 µm であるのに

対し、本研究では膜厚 8 µm まで成膜を試みた。Cold wall

法と表面レーザー加熱法を比較するため、SiC ヒーター温

 

図 6. 液体窒素中簡易臨界電流測定装置の模式図。 

表 2. 磁場中超伝導特性の測定条件。 

温度 65, 70, 77 K 
磁場 0-15 T 

磁場方向 薄膜に垂直 
電流 0-20 A 

 

図 5. 成膜時の温度プロファイル。 

 

図 7. YBCO 薄膜の a 軸配向粒混在率の SiC ヒーター

温度依存性。 
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度を 1000 ℃に固定して成膜を行った。加熱レーザーの出

直は、図 5 に示したように、膜厚の増加とともに増加した。

図 8 に、Cold wall 法と表面レーザー加熱法で作製した

YBCO 薄膜の a 軸配向粒混在率の膜厚依存性を示す。Cold 

wall 法で作製した YBCO 薄膜では、膜厚 3 µm にて a 軸配

向粒が 70%発生した。一方、表面レーザー加熱法を用いて

作製した YBCO 薄膜の a 軸配向粒混在率は、膜厚 8 µm に

て 10%、膜厚 3 µm にて 5%であった。この結果から、表

面レーザー加熱法によって、a 軸配向粒の増大が抑制され

ることが明らかになった。加熱レーザーの出力について膜

厚増加とともに増加させたが、比較として出力を 5 W に

固定して成膜を行った。結果として、膜厚 8 µm における

a 軸配向粒混在率は 20%であり、出力を段階的に増加させ

る方が、a 軸配向粒は生じなかった。これは、加熱レーザ

ーによる加熱が大きいとき、成膜温度が高く、蒸着面で融

点の低い Cu の再蒸発が活発に起こり、組成ずれが起こり、

析出物や欠陥などが発生する。この析出物や欠陥が原因と

なり a 軸配向粒が発生したためであると考えられる 2,3)。

成膜後の表面電子顕微鏡像およびエネルギー分散型 X 線

分析より、表面レーザー加熱を用いて作製した YBCO 薄

膜の表面には Ba-O 系の析出物が発生していた。表面レー

ザー加熱法を用いた成膜においても a 軸配向粒混在率は

単調増加しているため、より厚膜の YBCO 薄膜の成膜に

向けて、化学組成の制御が課題である。 

3．2 YBCO 薄膜の超伝導特性の膜厚依存性 

3.1 節では、表面レーザー加熱法を用いて YBCO 薄膜を

作製し、膜厚8 µmまでa軸配向粒混在率の抑制を行った。

この節では、液体窒素中臨界電流試験の結果を示す。図 9

に、液体窒素温度 77 K における単位幅長さあたりの臨界

電流 Icの膜厚依存性を示す。結果、膜厚 5 µm まで Icは膜

厚に対して線形に増加し、膜厚 8 µm では 1,500 A/cm を示

した。市販されている REBCO 線材は、最大でも 1,000 A/cm

程度であるため 4)、表面レーザー加熱法を用いた厚膜

YBCO 薄膜は、市販 REBCO 線材に比べて Icを 50%向上す

ることに成功した。表面レーザー加熱に用いた CW レー

ザーの出力は定格 15 W であり、膜厚 8 µm におけるレー

ザー出力は 5 W であるため、更なる厚膜化に向けてレー

ザー出力を増加させて成膜を行うことが課題である。 

3．3 YBCO 薄膜の超伝導特性の膜厚依存性 

前節では、表面レーザー加熱法を用いて作製した YBCO

薄膜の液体窒素温度 77 K における臨界電流の膜厚依存性

について説明した。YBCO 薄膜は、実用化される際は超伝

導電磁石の巻線として使用されるため、外部磁場に晒され

て使用される。その際、1 T（テスラ）を超える強磁場中で

の臨界電流の値が重要である。本節では、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において磁

場中臨界電流測定を 15 T の強磁場中で測定した結果を示

す。 

図 10 に、表面レーザー加熱法で作製した膜厚 1-8 µm の

YBCO薄膜の 65-77 Kにおける臨界電流の磁場依存性を示

す。膜厚 5 µm および 8 µm の YBCO 薄膜は、65 K および

 

図 9. 表面レーザー加熱法で作製した YBCO 薄膜の 77 

K における臨界電流の膜厚依存性。 

 

図 8. YBCO 薄膜の a軸配向粒混在率の膜厚依存性。 
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図 10. 表面レーザー加熱法で作製した YBCO 薄膜の

65-77 K における臨界電流の膜厚および磁場依存性。 



70 K において、1 T 以上の磁場にて膜厚 1 µm の薄膜より

高い Ic を示した。65 K、70 K においては、低磁場では膜

厚 8 µm の方が膜厚 5 µm の薄膜より Ic が高いのに対し、

強磁場では逆転した。具体的には、65 K では 9 T、70 K で

は 6 T で逆転した。この結果から、応用される超伝導機器

の使用環境によって適切な膜厚を選択することが重要で

あることが明らかになった。 

 

4．結論 

本研究では、表面レーザー加熱中の REBCO 薄膜成長装

置を既存の成膜装置に組み込むことで、REBCO 薄膜の c

軸配向膜厚の増加および臨界電流 Ic の向上を目的として、

市販 REBCO 線材の 3-4 倍の膜厚の 8 µm までの成膜を行

った。以下に得られた知見を示す。Cold wall 法を用いて

作製した線材は、3 μm において a 軸配向粒混在率が 

60%以上であった。これは、膜厚の増加とともに表面温度

が低下したためだと考えられる。次に、表面レーザー加熱

法を用い、加熱レーザーの出力を固定して作製した線材は、

5 μm に おいても a 軸配向粒混在率が 20%以下であり、

膜厚を厚くすることで Icが向上することが確認された。表

面レーザー加熱法を用い、加熱レーザーの出力を変化させ

て作製した線材は、8 μm においても a 軸配向粒混在率が 

15%以下であり、最大で 1,500 A/cm-width 以上の高い Ic

を得た。本研究で開発した表面レーザー加熱法を用いた 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

REBCO 薄膜における Ic の向上は、電動飛行機や医療用

MRI への応用が期待されている高温超伝導線材の特性を

飛躍的に向上する手段として期待される。 
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