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　　＜分担課題　：　原子位置指定型トンネル顕微鏡の開発と高温超伝導の物性研究＞

１．研究目標

　　本研究の目的は将来に予想されるメソスコピック素子時代に遭遇するコヒーレントな固体内

電子波を微細解像する基盤観測技術をこれに先駆けて開発し、また、その途上技術を用いて超伝

導体中でのコヒーレンシーの観測を行うことによりその有効性を実証することにある。位相と振

幅という不確定性原理により同時に精密決定できない量である両者を、微細精密に解像するため

の手段として、位相観測のための電子線干渉顕微鏡と振幅観測のための原子位置指定トンネル分

光（AST）装置開発を目指している。具体的には、電子線干渉顕微鏡については従来の 3 倍の加

速電圧を有する１MV 型の開発を推進し、AST 分光装置は分解能の限界を目指して、極低温―超

高真空―強磁場下での観測を可能とする。一方、それらに並行して、物質開発面では、より高温

でも高い臨界電流性能を示す材料開発を進めるとともに、その指針となる基本法則を導こうとす

るものである。

本研究チームは大別すると東京大学北澤グループと日立基礎研究所外村グループの２グルー

プにより構成され、外村グループは電子線干渉顕微鏡の開発、北澤グループは原子位置指定トン

ネル分光装置の開発を担当し、また、北澤グループによって開発された高温超伝導材料とその単

結晶試料について両者が協同してその評価を行うこととした。

本研究はA) 1978年の日立中央研究所外村らによる電子線ホログラフィーの初めての実証、B) 1986

年の東大工学部北澤・岸尾・高木らによる高温超伝導の確認と物質同定、C) 1990 年の北澤・長谷川に

よる原子位置指定トンネル分光装置（AST）の提案と初期モデルの開発、の 3つに依拠し、それらを連携

するプロジェクトとして提案された。

電子線ホログラフィーは干渉型電子顕微鏡を用いて対象とする電子波の「位相」を微視的に観測する。

AST は走査型トンネル顕微鏡（STM）を原子像のイメージング形成途上においてトンネル分光を行う方

式として提案され、電子波の「振幅」を微視的に観測する。両者は相補的な研究武器であり、これらを合わ

せると位相と振幅という共役な二量を求めることができ、かつ、現在考えうるもっとも空間分解能の高い２つ

の観測武器である。一方、高温超伝導は臨界温度は高いが、超伝導のコヒーレンシーが局所的に破れや

すく、高磁場下での臨界電流が低いことが最大の課題であり、実用化の速度を遅くしている。磁場中での

エネルギーロスは、超伝導体内部に侵入した量子化磁束（ボルテックス）の運動によって生じるため、不純

物や界面（ピン止め中心）でボルテックスの運動を妨げることが、超伝導を磁場中で応用するためには必

須である。したがって、ボルテックスピン止めの機構を明らかにし、より効果的なピン止め中心を探索するこ

とが高温超伝導実用化に対する急務となっていたものである。

本終了報告書は北澤グループと外村グループの大きく２つに分かれている。



２．研究実施の概要

　A)　１MV電子線干渉型電子顕微鏡の開発に成功した。これにより、０．３５MVの既到達レベルから一

挙に 3倍の性能に引き上げることができ、また、輝度を増して分解能とコントラストを上げることができた。こ

れにより、2000年に分解能における世界記録 49pm（線分解能）を達成した。

　　このためにはいくつかの困難点があったため、開発は予定より約 1年遅れたが結果は後述する。

B)　原子位置指定トンネル分光（AST）装置―超高真空・極低温（２５０ｍK）・強磁場下使用―を完成させた。

また、この装置を原型として同種装置の市販が国内で開始された。

　最大の困難は振動の極限的除去と超高真空・極低温下での試料調整および交換とを両立させる点に

あった。このような装置は現時点ではまだ世界の他所において達成されていない

 図１．電子顕微鏡の模式図
 左のタンク：加速管、電子銃及び鏡体，中央のタンク：電子銃制御用電源，右のタンク：高電圧発生装置

（各タンク間は高圧ケーブルでつながっている）  図２．電子顕微鏡の外観写真（鏡体正面）

 図３．開発を行った極低温・

超高真空・強磁場原子位置指定

トンネル分光(AST)装置
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のへき開と試料交換ができる。



C)　高温超伝導体のボルテックス相図における相境界線の一般則を提唱した。これは、あらゆる銅酸化物

系高温超伝導体を特性付けるボルテックス格子融解線、不可逆磁場境界線、ボルテックス

構造の 2次元 3ー次元クロスオーバー境界線のいずれもが

結晶格子定数と異方性定数によってユニバーサルにスケ

ールされることを実験的に示したものである。

左図に示された本普遍スケール則の提起により、高温

超伝導体の臨界電流に関する特性の予測が異方性係数

に基づいてできるようになり、また、その理論的考察が進め

られた。

D)　　臨界温度･臨界電流ともに高い新たな高温超伝導

体として2つの系を見出し、その高臨界電流の起源をほ

ぼ明かにした。それらは高濃度鉛ドープ・ビスマス系（２２

１２）とレニウムドープ・水銀系（１２２３）であり、前者の Tc

は 90K以上、後者は 133Kに達し、実用上も有望と考

えている。特に後者では異方性の低減、第 2 相微細面

状析出物の出現、第 2 相の擬ギャップ構造の特殊性な

どによって強いピン止め力の発揮が促されていることが

示された。

　　現時点で線材としての連結特性が十分でないが、パ

ワーリードとしては右図のように高温特性の良いものが

得られた。

E)　超伝導体中のボルテックスの運動を、干渉型電子顕微鏡によりその場ビデオ観察することに

成功した。特に１MV ローレンツ顕微鏡観察により、高温超伝導体中のボルテックスがコントラ

スト良く観測できるようになった。このため、ボルテックスのピン止めの様子、集団運動に種々

の様式があることなどが判明した。

　　また、コラムナー欠陥を意図的に導入して、そのボルテックスとの相互作用をミクロに観測

することにはじめて成功した。実際にボルテックスはコラムナーに捕捉されるが、常識に反して

低温になるとコラムナー欠陥から外れるという新知見を得た。

F)　高温超伝導体中の不純物の析出状態およびクラスターとしてのミクロな存在形態を観測する

ことに成功した。

　例えば右図のように鉛ドープ Bi2212系では



PbがBiを置換する形でBiO層中に存在する。

この鉛の存在がビスマス系高温超伝導体の強

い異方性を緩和する働きをもち、その効果は約

一桁に及ぶ。

これに対して、Niや Coの存在形態は異なっ

ており、また、数原子づつのクラスターを形成

している。これらの不純物原子の効果を知るた

めには、それら原子の作る電子状態のエネルギ

ー分布を原子個々について観測することがで

きることが望ましいが、このことに一部、成功

した。

G)　予期しなかった成果として、マンガン系層状酸化物において磁気バブルドメインの自発的な

発生を観測した。これは、外部磁場を印加した場合にも生じるが、無磁場で生じた初めてのバブ

ルドメインである（長谷川、北澤：特許申請）。バブルドメインは、一時、微細磁気記録の原理と

して活発な開発が行われたが、結局、外部磁場印加を必要とすることが嫌われて実用に達しなか

った。本発見は無磁場で自発的に発生するミクロなバブルドメインの存在を示したもので、その

本質的な欠点を原理的に解消する方法があることを示したと考えるものである（雑誌 Science 誌

掲載）。

 ビスマス 2212系にドープされた Co原子のクラスター形成のようす



　　＜分担課題　：　加速電圧１MV の電子波干渉型電子顕微鏡の開発及びそれを用いた物性研

究＞

１．研究目標

１）１MV電子波干渉型電子顕微鏡の開発。

これまで高温超伝導体内部に入り込む磁束量子のローレンツ顕微法によるその場観察は、磁束量

子の広がり(約 0.4µm)と同程度の厚い試料を、広い領域で干渉性よく照射し観察しなければならな

いことにより制約を受けていた。従来我々のグループで使用していた 300kVの電子波干渉型電子

顕微鏡では視野が暗く詳細な観察はむずかしかった。加速電圧を 3 倍に上げた１MV 電子波干渉

型電子顕微鏡の高輝度で透過能力の高い電界放出電子ビームを使うことによりこれが容易になり、

超伝導だけでなく以下のような物性研究を推し進める強力なツールになる。

２）１MV電子波干渉型電子顕微鏡を用いた物性研究

この電子顕微鏡により高温超伝導体の磁束量子をその場観察し、その動きと臨界電流の関係の解

明を行う。磁束量子内部の磁気的構造を電子線ホログラフィーにより解明する。

また小さなスピンをもち（S=1/2）、互いに反強磁性相互作用しあう梯子型化合物の梯子格子の超

伝導において期待される特殊な磁束格子のダイナミックスの直接観察を実施する。

３）磁区構造やスピン状態の静的、動的計測、解析

４）ナノ構造パターニング

２．研究実施の概要

１MV電子波干渉型電子顕微鏡では通常の熱放出電子銃の 2 桁から 3 桁高い輝度を有する電界放

出電子銃（FE 電子銃）を使用する。この電子銃の電子源の直径は 5nm ほどであり収差や外乱に

よりビームが乱されやすい。この高輝度ビームを加速電圧が高いことによるいろいろな要因で阻

害されることなく利用することが開発の理念であった。そのために電子顕微鏡の構成を 3 タンク

ケーブル結合方式にして、必要な高電圧安定性と耐振動性を確保し、加速管の耐電圧特性を形状

の工夫と真空処理の方法により向上させ、磁界重畳型電界放出電子銃を採用して収差低減を図っ

た。その結果、最高輝度 1.8ｘ1010Acm-2sr-1、格子分解能 49.8pmといずれも世界最高性能を達成

した（平成 11年 11月）。平成 12年 3月には日立基礎研究所の新建屋内に移設を完了 4月より、

高温超伝導体中の磁束量子を観察する実験を始めている。

応用研究としては 300kV電界放出型電顕をもちいて、Bi-2212中の磁束量子が温度 25Ｋ

を境にして、それ以下ではすべての磁束量子がゆっくり同じ速度で動くのに対し、25K以上では、

ゆっくり動いていた磁束量子が特定の場所にピン止めされ動かなくなり、ときどき急にホッピン

グして素早く移動する現象を見出した。これは酸素欠陥と別のピンニングセンターによるピン止

め効果の相対的力関係が温度によって交替するためと解釈した。

現在１ＭＶ電顕により、さらに詳細に高温超伝導体中の磁束量子の観測を行ってデータを集積し

ている。当初目標に掲げられた課題のうち、実験時間が足りず、対応できなかったものについて



は JSTの継続プロジェクトのなかで対応していく予定である。



３．主な研究成果
（１）論文発表　後述
（２）口頭発表
　　　①学会

国内　120件　　海外 57件（招待講演のみ）
　　　②その他　講演会等

国内　87件　　海外　21件

（３）特許出願
　　　　国内　10件　　　海外　1件

（４）その他特記事項（受賞など）
　既戦略基礎研究での本チームの国内外の評価を示すものとして
１．国際会議など
北澤　　　　　第 6回国際ワークショップ　"高温超伝導と新無機物質" (MSU-HTSC VI)
　　　　　　　　　　　　　　　 (モスクワ)プレナリー講演　会議総括　2001
　　　　　第 7回超伝導国際会議（ヒューストン）プレナリー講演　2000
　　　　　第 1回イスラム圏超伝導国際会議共同組織委員長　　　　1999

レオナルドダビンチ国際スクール（ボローニャ）校長　　1998
第 6回超伝導国際会議（グルノーブル）サマリー講演　　1997

岸尾・下山・北澤　高ピン止め材料、磁気相図スケール則に関して多くの国際会議で招待講演
長谷川・菅原　原子位置指定トンネル分光に関して招待レビュー(2件) および国際会議招待
外村　　　　　多くの国際会議で、干渉型電子顕微鏡について、あるいは、超伝導ボルテックス観測に付いて招待

講演（現時点で外村グループはこれのできる唯一のグループである）
２．受賞
外村彰  フランクリンメダル（1999）
アメリカフランクリン研究所が 1824年から物理や工学などの優れた研究者に贈っており、日本人では江崎玲於
奈氏と有馬朗人氏に続いて 3人目。過去の受賞者にはトーマス・エジソン、マリー・キュリー、アルバート・ア
インシュタインなどが含まれている。
外村彰　アメリカ科学アカデミー外国人会員（2000）
  Physics 部門（会員:178名）には 42名のノーベル賞受賞者（外国人会員 21名中 10名）がおり、Physicsには、
会員としては南部陽一郎氏、白根元氏がいるが、外国人会員は、湯川秀樹、朝永振一郎、久保亮五の三氏亡き後、
日本人は一人もいなかった。尚、Engineering Sciences（会員: 96名）には、江崎玲於奈氏、猪瀬博氏が在籍。
北澤宏一　超伝導科学技術賞（未踏科学技術協会）2001　応用磁気学会賞（応用磁気学会）1996
岸尾光二、下山淳一　超伝導科学技術賞（未踏科学技術協会）1999
葛西裕人　講演奨励賞（応用物理学会）1996
上村理　　講演奨励賞（応用物理学会）1999
原田研、葛西裕人、松田強、外村彰   日本電子顕微鏡学会論文賞 （1997）

第 37回 科学技術映像祭（日本科学技術振興財団）「電子波で見るミクロの世界」科学技術庁長官賞受賞 1998　第
38回 日本産業映画・ビデオコンクール（日本産業映画協議会）『電子波で見る量子の世界―外村 彰のフランクリ
ン賞―』通商産業大臣賞受賞  2000



－　論文発表　－

＜１９９６＞
１．“Observation of Dynamic Interaction of Vortices with Pinning Centers by Lorentz Microscopy”
　   T. Matsuda, K. Harada, H. Kasai, O. Kamimura and A. Tonomura
　   Science 271 (8 March, 1996) 1393-1395.
２．“Observation of dynamic flux-line relazation in ion-irradiated Bi2Sr1.8CaCu2Oχ by Lorentz microscopy”
　　K. Harada, H. Kasai, O. Kaminura, T. Matsuda, and A. Tonomura, S. Okayasu and Y. Kazumata
 　 Phys. Rev. B 53 (1 April 1996) 9400-9405.
３．“High-resolution observation of magnetization processes in 2µm × 2µm × 0.04µm permalloy particles”
　　K. Runge, Y. Nozaki, Y. Otani, and H. Miyajima, B. Pannetier, T. Matsuda and A. Tonomura
　　J. Appl. Phys. 79 ( 15 April 1996) 5075-5077.
４． “ The phase constancy of electron waves traveling through Boersch’s electrostatic phase plate”
　　T. Matsumoto, A. Tonomura
　　Ultramicroscopy 63 (1996) 5-10.
５．“ Differential microscopy by conventional electron off-axis holography”
　　T. Tanji
　　Appl. Phys. Lett. 69 (1996) 2623-2625.
６．“ Direct Observation of Vortex Dynamics in Superconducting Films with Regular Arrays of Defects”
　　K. Harada, O. Kamimura, H. Kasai, T. Mastuda, and A. Tonomura
　　Science 274 ( 15 November 1996) 1167-1169.
７．“Electron Holography, Aharonov-Bohm Effect and Flux Quantization”
　　A. Tonomura, H. Umezaki, T. Matsuda, N. Osakabe, J. Endo and Y. Sugita
 　 Fundations of Quantum Mechanics , eds. S. Nakajima, Y. Murayama, A. Tonomura  (World Scientific 1996) 18-26.
８．“ Three-and four-beam electron interference experiments”
　　T. Kawasaki, G. F. Missiroli, G. Pozzi, and A. Tonomura
 　 Eur. J. Phys. 18 (1996) 7-14.
９．“ Observation of dynamics interaction of vortices with ion irradiated defects by Lorentz microscopy”
　　K. Harada, T. Matsuda, H. Kasai, O. Kamimura and A. Tonomura
　　Ultramicroscopy 67 (1996) 133-141.
1０．“Microscopic Tunneling Spectroscopy on High-Temperature Superconductors”
     K. KITAZAWA
     Science, Vol.271, 313-314 (1996)
11. ”Observation of superstructure on the {0001} face of C70 single crystals"
     L. JIANG, T. IYODA, N. KINO, K. KITAZAWA, K. HASHIMOTO, A. FUJISHIMA
     Surface Science 349 (1996) L101-L106
12."Magnetic field on interface profile between immiscible nonmagnetic liquids Enhanced Moses effect"
    H. SUGAWARA,  N. HIROTA, T. HOMMA,  M. OHTA, and K. KITAZAWA，H.YOKOI,
　　Y. KAKUDATE,S.FUJIWARA and M.KAWAMURA，S. UENO, and M. IWASAKA
    J. Appl. Phys. 79 (8), 15 April 1996  pp 4721- 4723
13．"Scanning Tunneling Microscopy and Spectroscopy on High Temperature Superconductors At Low Temperatures"
     Sugawara,H. Nantoh,M. Hasegawa,T. and Kitazawa,K,
     Studies of High Temperature Superconductors, ed. A. V. Nahlikar NOVA Science Series Vol.20 (1996)
14．"Crystallochemical Control of The High-Temperature Superconductors"
     K.KITAZAWA, H.IKUTA, S.WATAUCHI, M. OKUYA, T.SASAGAWA, J.SHIMOYAMA and K.KISHIO
     Proc. 6th Towa International Symposium , Fukuoka, Japan Oct. 24-27 (1996)
15．"Resistivity Measurements and the Vortex Phase Diagram of Bi2Sr2CaCu2Oy"
     H. IKUTA, S. WATAUCHI, J.SHIMOYAMA, K. KITAZAWA and K.KISHIO
     Proceeding of Physics and Chemistry of Molecular and Oxide Superconductors ( Aug. 2-6, 1996, Karlsruhe)
16．"Mott Localization in 1T-TaSxSe2-x investigated by cryogenic STM/STS at 77K"
     O. SHIINO, T. ENDO, W. YAMAGUCHI, H. SUGAWARA, T. HASEGAWA and K. KITAZAWA
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