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研究成果 の概要(和 文):

量子 暗号 通信 の キーデ バイ ス であ る単一 光子 検 出器 と して、高 温超伝 導 体 でナ ノ ワイ ヤ
ー を実 現す るため の要素 技術 につ い ての研 究 を行 った。 高温 超伝 導材 料 にはYBa2Cu30y

(YBCO)を 用 い て実験 を行 い 、Pt/Auの キ ャ ップ層 を持 つYBCO膜 で 、250回 折 り返 され た 、全

長約25mm、 幅200nmの メア ンダ型 ナ ノ ワイ ヤー を100×100μm四 方 の領域 に形 成 で き るこ

とを示 した。 また 、YBCOエ ッチ ン グ日寺に試料 ステー ジ を液 体 窒素 冷却 す る こ とに よ り、プ

ラズマ衝 撃 に よ る劣 化 の影 響 を抑 制 し、幅200nm、 長 さ1μmの ワイ ヤー で超伝 導電 流 を確

認 した。さらに、YBCOと 単 結 晶基板 のヘ テ ロ界面 近傍 にお け る格子 不整 合 につ いて検 討 し、

20nmの 膜厚 で も80K以 上 の臨界 温度(T、)を 持つYBCO膜 の作製 に成 功 した。 一方 、80～10nm

の範 囲で膜厚 とT。の 関係 を調べ 、実効 的 に膜厚10nm以 下の特 性 を有す る高温超 伝導 ナ ノワ

イ ヤー 実現 の可 能性 を示 し、そ の方法 につ い て述べ た。

●

We studied elemental technologies to develop HTS (high temperature 
superconducting) nano-wire as a key device "single photon detector" for the quantum 
cryptographic communication. Experiments were carried out using  YBa2Cu30y 
(YBCO). It was shown that a 200-nm-wide and 25-mm-long nano-wire could be 
constructed in a  10011m x  10011m square by using a 250-turns-meandering 
configuration. We examined how to suppress superconductivity degradation in the 
nano-wire during plasma etching processes. Liquid N2 cooling to a sample stage was 
effective to prevent the degradation from ion bombardments of plasma etching. As a 
result, superconducting current was observed for a 200-nm-wide and  1-Inn-long 
nano-wire. We also investigated lattice mismatching at a hetero-epitaxial surface 
between YBCO and single crystal substrate. Then, YBCO thin film with only 20 nm 
thickness showed critical temperature  (Tc) over 80 K. On the other hand, a II, 
dependence on the YBCO thickness was examined from 80 nm to 10 nm. It produced a 

possibility to realize very thin HTS nano-wire with effective thickness less than 10 nm.
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キー ワー ド:セ ンシングデバイ ス、単一光子検 出

1.研 究 開始 当初 の背景

単 一光 子 を情報 の担体 と して用 い るこ と

で、原理上絶対的安全性 を持 ち、高速ネ ッ ト

ワー ク を実 現 で き る量子 情 報通信 が注 目さ

れて いる。平成19年 には、世界最速(10GHz)、

最長(200km)の 量子 暗号鍵配送試 験 の成 功

が報 じられ1)、 実用化へ の期待 が一層 高まっ

た。 この試験で は、光子数 を識 別す るための

単一光子検 出器 として、超伝 導ナ ノワイヤー

が用 い られ た。超伝導ナ ノワイヤー は、ナ ノ

スケー ル の線 断面 を もつ メア ンダ構 造 の ワ

イヤー であ り、常伝 導転移 す る臨界点直下の

電流 をバイ アス した状態 で使用 され 、光子の

入射 エ ネル ギ ー に よ り瞬間 的 に生 じる局 所

的 常伝 導転移 を数10psの 高速信 号 として得

る ことで、単一 光子検 出器 として動 作す る。

本研究 の全体構想 としては、現在まで に最

高性 能 が得 られ てい るNbN(臨 界 温度T。=約

15K)の ナ ノワイ ヤー を、T,が 約90Kの 高温超

伝導 体(HTS)で 構成す るこ とを 目標 とす る

もので、技術 的 に大 きな飛躍 が必 要 とな る。

これ を実現す るこ とがで きれ ば電 子一フォ ノ

ン緩和時 間、フォノ ン拡散 時間の短縮 、また、

動作速度 、動作温度の 向上が期待で きる。ま

た、HTSは 金属 光沢 がない材料 であ るため、

光子 の反射 を抑 え検 出感度(量 子効率)を 改

善で きる点 でも有利 である。

2.研 究の目的

本研究の最終 目標は、単一光子検出用超伝

導ナノワイヤーの高性能化にあるが、本事業
の実施期間においては、それを実現するため

の作製プロセスの検討を主眼に置いている。

具体的には、光子1個 の入射 による僅かなエ

ネルギーに対 し、常伝導転移パルスを生成す
るのに十分な極 めて小 さい線断面を作製す

る技術を確立 しなければならない。 したがっ

て、 リソグラフィーとエッチングで決定され

る線幅に対す る加工技術のほかに、HTSを 高

い品質 を維持 したまま極 めて薄 く成膜す る

技術が必要である。現行のNbNナ ノワイヤー
を例 にとる と、情報通信研究機構 では薄 さ

4nm以 下の高品質薄膜を用いて高性能光子検

出器を実現 しているため、2)これに迫る膜厚

が要 求 され る。 これ まで、ナ ノワイヤー 開発

にHTSの 適用 が行 われ なかった背景 には、HTS

のヘ テ ロエ ピタ キ シー 膜 の極薄 化 が 困難 で

あ った こ とが 大 きな理 由 と して存在 してい

る。

本研 究では、これ らの問題 を改善す る、HTS

のナ ノ加 工法 と成 膜方 法 を検討 す るこ とが

目的である。

3.研 究の方法

超 伝 導ナ ノワイ ヤー型 の 単一 光子 検 出器

の場合 、動作原理 が、光子の入射エネル ギー

に よ る超伝 導 電子 対 の破 壊 に基 づ いて い る

ため、僅 かなエネル ギーで常伝導転移す るよ

う感度 を得 るためには、ワイヤー 内の超伝導

電子対 の数 を下げ る必要 があ る。超伝導電子

対数 はナ ノワイヤーの臨界電流1。に比例す る

ので、観測容 易な評価 パ ラメー タと しては1。

を下げれ ば よい ことにな る。 さらに、

1。=J,×w×t… ①

(J。:HTS膜 の臨界電流密度、w:ワ イヤー幅、

t:ワ イ ヤー厚 さ(膜 厚))で あるため、設

計上 は、J,,w,tそ れぞれ について値 を下 げ

る方法 を検討す る とともに、確率的 な受光面

積 を確保す る目的で、図1の イ メー ジよ うに

HTSナ ノワイヤー を細密 にす る、 メアンダ構

造 の実現 法について も検討 を行 う。

4.研 究成果

4刀 デハイ ス儲 の縷 法 の撮討

まず は じめに、 メア ンダ型HTSナ ノ ワイヤ
ーを実現す るためのデバ イス構造 と、電子線

リソグ ラ フィー の条件 につ い て検討 を行 っ

た。HTSに は、YBa2Cu30y(YBCO)を 用いた。YBCO

の膜表 面には、加工プ ロセス 中の超伝導性の

劣化 防止 と電極(ボ ンデ ィングパ ッ ド)の 役

割 を兼 ね、Au層 を設 けた。 これ は、光 を基板

裏側 か ら入力す る ことを想 定 した際の、反射

層 の役割 も果 たす。 しか し、Au層 上で電子線

描画 を行 うと、反射電子 によるバ ックス キャ

ッタに よ り露 光精度 が低 下す るため、それ を

防 ぐためのPt層 を最表 面に設 けた。 図1の よ

うなメアンダ構造 を幅200nmの ライ ン ・アン
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ド・スペースで実現す るための描画条件 を最

適化 し、図2の よ うな結果 を得た。 この試 料

は、250回 折 り返 された、全長約25mm、 幅200nm

のナ ノワイヤー が100×100μm四 方の領 域に

形成 され たものである。ナ ノワイヤー を分割

して特性 を読み取 る 目的 で、 ワイヤー端部折

り返 し箇所 に設 けた電極 との結 合部 分 を拡

大 した写真 である。

4,2エ ソチン グ碍 の劣'危 の軽 減 ど超 広導

待盤の確 認～wの 撮 討 ～

上記、4.1の よ うに、電子 ビーム リソグラ

フィー と、プ ラズマエ ッチ ングに よ り素子形

状 は実現 できるこ とが示 され たが、化 学的安

定性 の乏 しいYBCOの ナ ノ加 工時(プ ラズマ

エ ッチ ング時)に は超伝 導特性 の劣化 が顕著

に表 れ る こ とが過去 の研 究 で 明 らか とな っ

てい るため、劣化 の少 ないプ ロセスについて

の検討 を行 った。従来 は、イオ ン衝撃の少 な

い、電子サイ クロ トロン共鳴(ECR)プ ラズ

マエ ッチ ングを用い 、試 料ステージ を一30℃

のエチ レン グ リコール液 を循 環 させ る こ と

によ り冷却す るこ とで、プ ラズマの衝撃、温

度上昇 による超伝導特性劣化 を抑制 し、一定
の効果 が得 られ てい た。 しか し、それで もな

お、再現性が十分で はなか ったた め、試料 ス

テ ー ジ を液 体 窒素冷 却 が行 え る よ う改 良 を

施 した。その結果、再現性 が 向上 し、図3の

よ うに、線 幅200nm、 長 さ1μmの ナ ノワイヤ
ーで超伝導電流 を観測 できるに至 った

。

43ソ ∂翻 向摸 を拓朔 した翫 危の覆討

次に、YBCO膜 のJ。を下げる可能性について
の検討を行った。超伝導デバイス作製に多く

用い られるc軸配向YBCO膜 に対 し、a軸配向膜

のJ。は同じ動作温度下では一桁程度小さい。

その異方性を利用できれば、大幅に1。を下げ

ることが可能 となる。そこで、a軸配向膜作

成条件の検討を行ったが、結晶としては良好
なa軸配向を示す膜であってもT,の高いもの

を得ることはできなかった。高い臨界温度 を

示す成膜条件を見出すためには、より長期間
の検討が必要 と判断 し、将来的な可能性は残

しつつ、本研究期間で行 うことは困難 と結論

付けた。

44ノ 顔 輩∬73族雛 製 法の撰討 ～ オの麓討 ～

1。を下げるための も う一つ の方法 として、

膜厚wを 薄 くす るこ とも重要 であ るこ とか ら、

以下 のよ うに詳細 な検討 を行 った。

成膜 には、直流 マ グネ トロンスパ ッタ リン

グを用い 、c軸 配 向YBCOに 対 して実験 を行 っ

た。 ター ゲ ッ トー基板 間距離30mm、 雰囲気

ガ ス流量Ar:02=20:20(m1/min)、 全ガ

ス圧45Pa、 カ ソー ド電圧190V、 カ ソー ド電

流50mAを 一定 と し、基板加熱 ヒー ター温度

をパ ラメー タ として 、750℃ ～875℃ の範 囲

図2.HTSナ ノワイヤー端部を拡大 した

電子顕微鏡写真

」
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図3.ナ ノ ワ イ ヤ ー の 電 流 一電 圧 特 性

(線 幅200nm、 長 さ1μm)

で変化 させ成膜 を行 った。 この ときの基板 ヒ
ーター温度 に対す る超伝 導転移温度T

。、お よ

びYBCOの 結 晶性 について、格子定数 の異 なる

3種 類の単結晶基板(MgO(100),SrTiO3

(100),NdGaO3(110))に ついて比較 を行 った。

また、MgO基 板 にっいては空気 中での潮解性

があるため、成膜直前 に酸素プ ラズマ による

表 面ク リーニングを行 った ものを用いた。

図4(a)は 、成膜時 の基板温度 を変化 させ 、

膜厚80nm一 定のYBCO(005)面 に対す る θ一2

θ法 に よるX線 回折(XRD)強 度 を示 した もの

である。それぞれの基板 に対 し図 中にプ ロ ッ

トされ てい る温度領域 においては、YBCOがc

軸配 向のみを示 し、各プ ロ ッ トに対す る最低

温度 以下では、a軸 配 向が混在 し始 め る。今

回、基板 ヒー ターの最高到達温度 の制限か ら

875℃ 以上での成膜 を行 うことができなかっ

たが、最 も高いXRD強 度 を示す 温度 が、MgO,

SrTiO3,NdGaO3の 順に高温側 ヘ シフ トす る傾

向を読 み取 ることができ る。 また、YBCOと の

格子 不整合 率が小 さく、それ ぞれ2.11,1.04%

のSrTiO3,NdGaO3に 対 し、不整合が大 きな

7.12%のMgOに ついては ピーク強度 の最 高値

が低 い ことが示 され 、ヘテ ロエ ピタキシャル

界 面でYBCOが 成長 し始 めの重 要性 が表れ て

い る。

次 に、これ らの試料 に対 して、直流 四端子

法 でYBCO薄 膜 の抵抗 一温度特性 を測定 し、ゼ

ロ抵抗 を示すT。をプ ロッ トした結果 を図



4(b)に 示 した。全体 的傾 向 として、T,が 高 く

とも85K程 度 に とどま ってお り、YBCOのT。

として報告 され てい る90K以 上の値 に達 し

ない のは、今 回用 いた成膜 システム、または、

ヒー ター温度以外 の成膜パ ラメー タな ど別

の要 因 に支配 されて い るもの と考 え られ る。

傾 向 としては、結晶性 が最高点 を示す温度 で

な くとも、c軸 配 向を示す温度領域 で高 いT。

を示す こ とがわかる。 これ は、格子不整合 が

緩和 され た膜表面近傍 の良好 な超伝導層 の

み の性 質 を反 映 して い るた め と考 え られ る。

具体 的には、基板 との界面近傍 に、結晶性 が

低 くT,が 低 い領域 が存在 していて も、膜 の全

体的 な結 晶方位 としてc軸 配 向 さえ満 た され

ていれ ば、格子不整合 が緩 和 され る膜厚 以上

の膜表面近傍で は、良好な超伝 導性 を示す膜

質 を有す る状態 が存在 し得 る。 この よ うな状

況下 では、四端子測定 で読み取 られ るT。は膜

表面 の性質 しか反映 していない と解釈す る

こ とができる。そ こで、膜 の厚 さ方向の性 質

が現れ る評価方法 として 、残留抵抗比(RRR)

に関 して考察 を行 った。SrTio3上 に875℃ で

成膜 した試料 を例 に図5(a)を 用いて説明す

る。常伝導領域 にお ける抵抗 曲線 をOKま で

外挿 した時の抵抗値 を残留抵抗R(0)と 定義

し、300Kで の抵抗値R(300)と の比 で表 した

値 をRRR=R(300)/R(0)と した。図4(a),(b)

との対応 を見やす くす る 目的 で、RRRの 逆数

を図5(b)に よ うにプ ロッ トした。 このパ ラ

メー タは、格子散 乱 を受 ける常伝 導電子が受

ける抵抗 に関す るものであるため、膜 中の格

子 の不規則性 の尺度 となる。 したが って、図

5(b)で は膜表面 の性質 のみ しか得 られ ない

のに対 し、図5(b)で は膜 の厚 さ方 向の情報

を得 るこ とがで きる。 この結果 は、 図5(a)

のXRDに よる結 晶性 の傾 向 とよ く一致 してお

り、MgOで は800-825℃ 付近 、SrTiO3で は850-

875℃ 付近 、NGOで は875℃ 以上の値 で膜 中の

格子 の不規則性 が低 くなるこ とを意 味 して
い る。す なわ ち、YBCO堆 積 開始近傍 の格子歪

の領域 が最 も小 さいこ とを示 している。

そ こで、今回の実験の 中で最 も良い結晶性

を示 したSrTio3基 板 を用 いた ヒーター温度

875℃ の場合 に、膜厚 を80nmか ら40,20,15,

10nmと してそ のT。につ いての評価 を行 った。

そ の結果 を図6に 示す。膜厚 の減少 とともに

T。が減少す るが、15nm以 下で、急激 に低下 し

てお り、YBCO堆 積 開始直後 の膜厚20nm未 満

の領域 ではで結 晶中に歪や欠 陥が多 いこ と

を示 している。比較 のため、同図にMgO基 板

上 に厚 さ80nm,20nmのYBCOを 堆積 した場合

もプロ ッ トした。膜厚20nmに おいて、MgO

基板上 のYBCOのT。 は液体窒素温度77K以 下

(73.6K)で あるのに対 し、SrTiO3基 板 ではT。
=80 .8Kで 超伝導転移す るこ とが分 かった。 よ

り高温 で成膜で きる ヒー ター を用 いるこ と

がで きれ ば、格子不整合 の小 さいNdGaO3基 板

H已a士 巳rT巳 皿P巳ra士 皿肥(℃)

図4(a).YBCOのX線 回折(005)ピ ー ク と

成膜時の ヒーター温度の関係

図4(b).YBCOの 超伝 導転移 温度 と

成膜時の ヒーター温度の関係

図5(a).YBCO薄 膜 の抵抗一 温度特性

(SrTio3基 板 上 、成膜温度875°C)

H已at已rT已皿P已ratur已(℃,

図5(b).HTSナ ノ ワ イ ヤ ー 端 部 を 拡 大 した

電 子 顕 微 鏡 写 真

YBCO血 。k皿已55(n皿章

図6.YBCOの 超 伝導転移温度の膜厚依存性



を適用す るこ とで、 さ らに薄 くす ることが可

能で ある と予想 され る。 また、 ヒー ター温度

以外 の成膜パ ラメー タの最適化 によ り、少 な

くとも臨界温度 の向上 は期待す るこ とがで

きる。

さて、本 実験 で、膜厚 に対す るT。の関係 が

明 らか となった ため、図7の よ うな単純化 し

たモデル をも とに、以下の よ うな活用方法に

つい て考察 した。た とえば、80.9K付 近の動

作温度 を仮定す る場合、膜厚15nm以 下の領

域 は超伝導転移 していないため、光エネル ギ
ーで表面 の厚 さ5nmの 領 域にのみ存在 す る超

伝導電子対 を破壊すれ ば常伝導転移 が得 ら

れ るため、実質的には5nmの 厚 さを持 つ超伝

導膜 で光/超 伝導変換ナ ノデバイ スを作製 で

きるこ とになる。 これ とは逆 に、動作温度 を

24.1K付 近 に設定す るな らば、膜厚10nmの

YBCOで デバイ ス作製 を行 うことによ り、実用

上、光/超 伝導変換デバイ スが動作す る条件

を満 たせ る可能性 がある とい える。

4ク ま、をめ

単一 光子検 出器 の高性 能化 を 目的 と して、

高温超伝導ナ ノワイ ヤー作製法 の研究 を行

った。要素技術 として必要な、デバイス構 造

を電子線 リソグラフィー で得 る方法 、YBCOの

ナ ノ加工 時にお ける超伝導特性 の劣化 を抑

制 し再現 よ くプ ラズマエ ッチ ングす る方法 、

YBCOの 異方 性を利用 してJ。を下げる方法 、

YBCOの 膜厚 を薄 くす る方法 につ いて検討 を

行い 、以 下のよ うな結果 を得 た。

Pt/Auの キ ャップ層 を もつYBCO膜 で、250

回折 り返 された 、全 長約25㎜ 、幅200nmの ナ

ノワイヤー を200nm幅 のライ ン ・ア ン ド・ス
ペー スで100×100μm四 方の領 域に形成可能

である ことを示 した。

ECRプ ラズマエ ッチ ングの試 料ステージを

液体窒素冷却す るこ とで、線幅200nm、 長 さ

1μmの ナ ノワイヤーで超伝 導電流 を観 測で

きた。

a軸 配 向YBCO膜 を用 いれ ば、一桁程度低 い

J。を期待 できるが、良好な結 晶性 を示 すa軸 配

向で あってもT。の高い ものを得 る ことは困難

であ り、高い臨界温度を示す成 膜条件 を見出

すた めには、よ り長期 間の検討 が必要 と判 断

した。

YBCOと 単結 晶基板 のヘテ ロ界面近傍 にお

ける格子不整合 につ いて検討 し、20nmの 膜

厚で も80K以 上のT。を持つYBCO膜 の作製 に成

功 した。 また、T。と膜厚 の関係 を、80～10nm

の範 囲で調べ、簡 単なモデル化 を行 うことに

よ り、ナ ノワイヤーの動作温度に合わせた問

圧 を設計 に盛 り込む こ とによ り、実効的 に

10nm以 下 の膜厚 の特性 を実現す るHTSナ ノワ

イヤー の作製 の可能性 を示唆す る結論 を導

くこ とができた。

図7.YBCO/基 板界面付近における膜質のモデル
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