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1 ．はじめに

高温超伝導ジョセフソン接合の有用な作製方法のひとつにバイクリスタル結晶粒界を用いる方法

がある。この方法は、ある接合角を持つバイクリスタル結晶基板上に超伝導薄膜をエピタキシャル

成長させることにより、バイクリスタル結晶粒界ジョセフソン接合を形成するものである。作製プ

ロセス工程が軽減でき、良好な接合特性が得られることが特徴である。我々は、STOバイクリスタ

ル基板を用いYBCO薄膜ジョセフソン接合の作製を行い、これまで良好なSQUID（超伝導量子干渉

素子）の作製を行ってきた。その過程で、同一基板上におけるジョセフソン接合の特性にばらつ

き［ 1－ 3］がみられることが明らかとなった。

本論文では、その問題点の原因を究明するために、STOバイクリスタル基板ならびにその上に堆

積させたYBCO超伝導薄膜の結晶粒界をFE-SEM（電

界放射形走査電子顕微鏡）やAFM（原子間力顕微鏡）

を用いて観察した。さらに、同一基板上にジョセフ

ソン接合アレイを作製し、その結晶粒界の表面モフ

ォロジーと電気特性（電流－電圧特性、抵抗－温度

特性）との関連について評価を行ったので報告する。

2 ．バイクリスタル結晶粒界の観察

10×10 mm2（100）STOバイクリスタル基板（接合

角30°）の結晶粒界表面をFE-SEMにより観察した。

観察結果を図 1に示す。図に示す矢印は、結晶粒界

の位置を示している。図 1（a）より、接合境界に沿
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図 1 STOバイクリスタル結晶粒界のFE-SEM
像（接合角30°）
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って約100 nm～400 nmの多数の欠陥（孔）が数100 nmの間隔で密集して観察された［ 4］。さらに拡

大して観察すると図 1（b）c にみられるように、基板の接合角を反映した楔形形状が観察された。

この種の欠陥の深さは約10 nm～40 nmであった。

この基板上に、PLD（パルスレーザー堆積）法を用いて、YBCO薄膜を約200 nm堆積し、結晶粒

界に存在する欠陥をAFMにより観察した。YBCO薄膜結晶粒界に観察された欠陥は、大きく分ける

と、図 2（a）に示す基板の接合角を反映した楔形粒界と、図 2（b）に示す、蛇行状の粒界であった。

図 2（a）に示した楔形粒界の欠陥の大きさは、結晶粒界方向に沿って長さ約800 nm、幅約200 nmあ

たりから孔を形成しており、その深さは30 nm程度であった。

3 ．YBCO薄膜接合アレイの電流－電圧特性と接合部のFE-SEM観察

10×10 mm2（100）STOバイクリスタル基板（接合角30°）上にPLD法により、YBCO薄膜を約

100 nm堆積した。その後、接合アレイをフォトリソグラフィによりパターニングし、Ar＋イオンミ

リングにより、YBCO薄膜をエッチングした。

シャドーマスクを用い金属電極を形成して、

YBCO薄膜ジョセフソン接合アレイを作製し

た［ 5 ］。作製したYBCO薄膜接合アレイ（接

合A、B、C）の電流－電圧特性を計測した。

計測結果を図 3（測定温度3 K）および図 4

（測定温度20 K）に示す。図 3から、接合C

は、接合A、Bに比べ、IC（臨界電流値）お

よび Rn（常伝導抵抗値）が大きく異なって

おり、接合により、IC、Rn にばらつきがみ

られた。測定温度の上昇に伴い、接合Aおよ

び接合Bは、ICの低下、Rnの増大が観測され

図 2 STOバイクリスタル基板上に堆積させたYBCO薄膜の結晶粒界（AFM微分像）。（a）基板の接合角を反映
した楔形粒界。（b）蛇行した粒界。（接合角30°）

図 3 YBCO薄膜接合アレイの電流－電圧特性（測定温度
3 K）
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た（図 4）。また、温度上昇に伴う IC、Rnの変化幅は接合によって大きく異なっており、接合Bは

三種の接合の中では最も大きな変化幅を示した。

電流－電圧特性を評価した接合A、B、Cの結晶粒界近傍のFE-SEM像を図 5に示す。接合A、B、

Cはそれぞれ特徴的な形状を示しており、図に模式図も併せて示した。接合Aは基板の接合角を反

映した楔形粒界、接合Bは結晶粒界に沿って直線的に、少し表面が陥没した形状の溝形粒界、そし

て接合CはS字形に蛇行した蛇行粒界と分類した。

4 ．YBCO薄膜接合アレイの抵抗－温度特性

電流－電圧特性を計測した接合A、B、Cの抵抗－温度特性を図 6に示す。図から、接合Cは、薄

膜が超伝導状態に転移した後も大きい残留抵抗値を示しており、接合C、B、Aの順に残留抵抗値が

低くなる結果となった。

3 Kから20 Kにおける電流－電圧特性（図 3、図 4）の変化と抵抗－温度特性（図 6）との関連

を考察してみる。電流－電圧特性を評価した

温度20 Kにおいて、接合Cはすでに大きな残

留抵抗値を示しており、3 Kから20 Kの測定

温度上昇に伴うIC、Rnの変化にはほとんど差

は出なかった。一方、接合A、Bは、20 Kにお

いて、残留抵抗は共に生じていないが、接合

Bの超伝導転移温度（TC-B）が、接合Aの転移

温度（TC-A）よりも、より低い温度で始まる

ため、接合Aに比べると、接合Bの方が、測定

温度上昇に伴うIC、Rnの変化に大きな差が出

たと考えられる。

図 4 YBCO薄膜接合アレイの電流－電圧特性（測
定温度20 K）

図 5 YBCO薄膜接合部結晶粒界のFE-SEM像と模
式図

図 6 YBCO薄膜接合アレイの抵抗－温度特性
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5 ．まとめ

接合A、B、Cの電流－電圧特性

（IC、Rn）、抵抗－温度特性（Rr（薄

膜が超伝導状態に転移した温度に

おける残留抵抗値））の各パラメー

タと接合部の表面モフォロジーと

の関係を整理すると図 7 のように

まとめることができる。接合A

（楔形粒界）、接合B（溝形粒界）、

接合C（蛇行粒界）の順に従って、

ICは低く、Rn、Rrは大きくなる結

果となった。この理由について検

討してみる。

結晶粒界の表面欠陥が形成され

る機構について図 8 をもとに考察

する。図 1 に示した通り、YBCO

薄膜を堆積する前のSTOバイクリ

スタル基板の表面は、結晶粒界に

沿って、長さ100 nm～400 nm程度

の、接合角を反映した楔形の欠陥

（孔）が、数100 nmの間隔で存在

している（図 8上段）。もし、STO

バイクリスタル基板結晶粒界表面

に欠陥が無ければ、その上に堆積

したYBCO薄膜結晶粒界にも欠陥

は存在しないと推測できる（図 8下段、左から 1番目）。STO基板結晶粒界表面の欠陥がある程度

小さい場合は、YBCO薄膜堆積の過程で欠陥（孔）は平坦化されるが、比較的大きい場合は、薄膜

のエピタキシャル成長過程で欠陥の形状が継承され、結果としてバイクリスタル基板の接合角を反

映した、A．楔形粒界が形成される（図 8下段、左から 2番目）。ここで、STO基板結晶粒界表面

の欠陥が連なっていたり、欠陥が比較的深い場合は、薄膜のエピタキシャル成長が結晶粒界で不完

全となり、結晶粒界に沿って直線的に、少し表面が陥没した、B．溝形粒界が形成される（図 8下

段、右から 2番目）。一方、欠陥を含む基板接合境界を挟んで、両サイドより互い違いに島状結晶

成長が進むと、オーバーグロースの結果、C．蛇行粒界（図 8下段、右から 1番目）が形成される

と推測できる。

これらのYBCO薄膜結晶粒界形成過程を考えると、A．楔形粒界は、基板表面の欠陥をエピタキ

シャル成長の過程で継承した結果であるため、エピタキシャル成長の不完全性から生じる、B．溝

図 7 YBCO薄膜接合部の表面モフォロジーと電気特性のパラメータ

図 8 YBCO/STOバイクリスタル結晶粒界の模式図
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形粒界に比べ、特性への悪影響は比較的小さいと考えられる。一方、C．蛇行粒界は、電流が流れ

る方向に対して、結晶粒界が斜めに横切ることになり、特性への影響に最も大きく現れやすいと推

測できる。

以上の考察から、ジョセフソン接合結晶粒界のモフォロジーは電気特性に影響を与えている可能

性があり、電流－電圧特性の IC、Rnのばらつきの一因となっていることが推測できる。

謝　辞

本研究の一部はグローバルCOE「次世代電子デバイス研究開発拠点」の補助を受けて行なった。

参考文献

［ 1］E. B. McDaniel, S. C. Gausepohl, C.-T. Li, M. Lee, J. W. P. Hsu, R. A. Rao, and C. B. Eom, Appl.

Phys. Lett., Vol.70, No.14, pp.1882-1884（1997）.

［ 2］C. H. Wu, U. C. Sou, J. C. Chen, K. L. Chen, H. C. Yang, M. H. Hsu, T. S. Lai, J. T. Jeng, Y. S.

Tsai, and H. E. Horng, Appl. Phys. Lett., Vol.88, pp.102504-1-102504-3（2006）.

［ 3］H. W. Yu, M. J. Chen, H. C. Yang, S. Y. Yang, and H. E. Horng, Physica C, Vol.333, pp.163-169

（2000）.

［ 4］牧　哲朗，孔　祥燕，中谷悦啓，久保　等，阿部真之，糸 秀夫，信学技報，Vol.108, No.420,

pp.7-10（2009）.

［ 5］牧　哲朗，孔　祥燕，中谷悦啓，関　天放，久保　等，阿部真之，糸 秀夫，信学技報，Vol.

109, No. 141, pp25-28（2009）.

崎 賠

崎 賠


