
様式Ｆ-１９

科学研究費助成事業（学術研究助成基金助成金）研究成果報告書

平成２５年 ６月 １日現在

研究成果の概要（和文）：極低温での大きな熱伝導性と優れたテラヘルツ波透過特性という特長

を有するダイヤモンドを基板とする HEB 用超伝導 NbN 超薄膜を初めて作製してその超伝導特

性を示した。超伝導ダイヤモンド薄膜の超伝導特性のボロンドープ量依存性を明らかにして全

ダイヤモンド積層型ジョセフソン接合を作製することに初めて成功した。

研究成果の概要（英文）：NbN thin films for hot-electron bolometer (HEB) were first 
deposited on diamond which has advantages of a high thermal conductivity at cryogenic 
temperatures and a good terahertz transparency and its superconducting properties are 
also revealed. Superconducting properties of Boron-doped diamonds were studied and 
all-diamond Josephson junctions are first fabricated successfully. 
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１．研究開始当初の背景
ダイヤモンドは，最高の硬度という傑出し

た機械的特性を持つ材料であるとともにワ
イドギャップ半導体としても盛んに研究が
進められてきた。さらに近年，高濃度ボロン
ドープ・ダイヤモンドが 4.2K を超える高い
温度で超伝導転移することが見出されたこ
とにより，ダイヤモンドは，単純な構造の単
元素物質でありながらキャリアドープによ
って絶縁体，半導体さらに金属／超伝導体へ
の多様でしかもそれぞれに優れた特性を示
す稀有なエレクトロニクス材料であり，しか
もそれら全てをホモエピタキシャルに実現
することが出来るという点で，革新的なデバ
イス創製の可能性を秘めている。

一方，ダイヤモンドはテラヘルツ波帯（0.1
～10THz）の透過性に優れ誘電損も小さいこ

とから検出器の窓材やボロメータの基板と
して好適であることが知られていた。超伝導
を利用したテラヘルツ波帯の検出器には応
用した高周波検出器は，その高速性と低雑音
性において他の追随を許さない優れた特性
を有しており，Nb や NbN を用いた超伝導体
(S)/絶縁体(I)/超伝導体(S)トンネル接合ヘテ
ロダイン・ミキサ（SIS ミキサ）の等価雑音
温度 TNは，量子雑音限界の数倍という極めて
優れた低雑音性能を持つことから電波天文
用検出器として広く利用されている。しかし
SIS ミキサは，検出周波数(f)が超伝導エネル
ギーギャップ(2)に近づく(hf~2) 1 THz 付近
以上では性能が低下する。幅広いテラヘルツ
波領域をカバーし SIS ミキサに次ぐ低雑音性
能が得られる検出器には超伝導ホットエレ
クトロンボロメータ（Hot-electron Bolometer，
HEB）がある。超伝導 HEB ミキサ(格子冷却
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型)の性能は，ホットエレクトロンのエネルギ
ーをフォノンを介して基板に逃がすため基
板の格子熱伝導率の高さ，つまり「冷え易さ」
が性能を向上させる鍵である。ダイヤモンド
は，テラヘルツ波を透過し銅よりも大きな熱
伝導性という特長を持つことから格子冷却
型 HEB の基板材料として有望である。

２．研究の目的
テラヘルツ波帯超伝導検出器材料として

高い熱伝導性と高濃度ボロンドープによる
超伝導性を兼ね備えるダイヤモンドに着目
し，ダイヤモンドを用いた HEB，ジョセフソ
ン接合を作製するために必要な，ボロンドー
プダイヤモンドの超伝導特性，ダイヤモンド
を基板とする NbN 超薄膜の成膜条件といっ
た基礎的知見を収集する。

３．研究の方法
反応性 DC マグネトロンスパッターを用い

て NbN 薄膜を作製し，XRD 測定による結晶
構造解析，R-T測定による TC評価をとおして
成膜条件を最適化するとともに，HEB に必要
な超薄膜を得るために膜厚が超伝導転移温
度(TC)に与える影響を評価した。

マイクロ波アシストプラズマ CVD 法によ
り面方位 111 および 100 ダイヤモンド基板に
高濃度ボロンドープダイヤモンド薄膜を作
製し，ボロン濃度が TCに与える影響を評価し
た。また，その知見をもとに膜厚方向にドー
プ量を変調した薄膜を用いて全ダイヤモン
ドジョセフソン接合を作製した。

４．研究成果
NbN 成膜に関して使用した反応性 DC マグ

ネトロンスパッターにおいて NbN の生成条
件を調べるために先ず Ar ガス流量を 10sccm
一定として N2 ガス流量を 10, 4, 1.4sccm と変
化させてNbターゲット(純度 99.9%)を用いて
MgO 基板に 100nm 堆積させた反応生成物を
X 線回折法により調査した。その結果，図 1
に示すようにガス流量 1.4sccm において基板
温度によらず NbN 単相の薄膜を堆積できる
ことを確認した。表 1 に MgO 基板を用いて
た場合の最適スパッタ条件をまとめた。なお，
条件で成膜した NbN 薄膜(膜厚：20nm)の TC
は 15.6～15.9K であった。

次にこの最適条件を参考として面方位 100
のダイヤモンド単結晶に成膜した NbN 薄膜
(膜厚：20nm)の抵抗温度(R-T)特性を図 2 に示
す。ダイヤモンド 100 上に成膜した NbN 薄膜
の超伝導転移特性は，MgO 上のそれに比べて
TC が低く転移もブロードであることが分か
った。TC の低い主たる原因は，ダイヤモンド
100面上にNbNが期待どおりにエピタキシャ
ル成長しなかったことにが上げられる。それ
に加えて，転移がブロードになった原因とし

て，高い基板温度(400℃)で成膜した場合に
NbN(TC~16K)とダイヤモンド(C)の反応にっ
て生成したNbC(TC~10K)が影響している可能
性が他の実験結果から示唆された。
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図 1 反応性 DC マグネトロンスパッターに

よる反応生成堆積物の X 線回折パターン

表 1 MgO 基板に対する最適スパッタ条件と

超伝導転移温度

背圧 [Torr] <2×10-7

Ar ガス流量 [sccm] 10
N2 ガス流量[sccm] 1.4

スパッタ時圧力 [Torr] 2×10-3

放電電流 [mA] 140
基板温度 [℃] 400

超伝導転移温度[K](膜厚 20nm) 15.6～15.9

TC 15.6K

TC 9.0K

TC 15.6K

TC 9.0K

図 2 基板による超伝導転移特性の変化



基板加熱せずにダイヤモンド 100 基板上に
成膜した NbN 薄膜は超伝導転移が急峻で TC
も僅かに上昇した。

NbN は，コヒーレンス長が 5nm 程度と極
めて短く 10nm 以下の超薄膜でも超伝導転移
することが HEB 材料として優れている点で
ある。図 3 に NbN 薄膜の TC の膜厚依存性を
示す。MgO 基板の場合，膜厚 5nm でも 10K
以上の TC を保っており，高品質な NbN であ
ることが分かる。また，ダイヤモンド 100 基
板に成膜した NbN においても 10nm で約 8K
の TC が得られており HEB 材料として利用で
きることが確かめられた。今後はバッファー
層の導入による TC の向上が課題である。

図 4 は，ボロンドープダイヤモンド CVD
薄膜のボロンドープ量と TC の関係を示して
いる。この図から分かるように比較的大きな
サイズの基板が得られるダイヤモンド 100 面
基板に比べて 111 面上に成膜した膜の方がエ
ピタキシャル，多結晶に関わらず高い TC が得
られる傾向にあり，エレクトロニクス材料と
しても大いに期待される。ダイヤモンドの構
造を保ったままボロンドープ量によって電
気伝導性を絶縁体－半導体－超伝導体と幅
広く制御できることは他の材料にはない極
めて稀有な特徴といえる。そこで，図 5 のよ
うに膜厚方向にボロンドープ量が変調した
ダイヤモンド薄膜を製作し，図 6 の模式図の
ように微細加工することで断面積が約
500m2 (50m100m)のSNS接合を作製した。
作製した接合は上下の超伝導電極が異なる
TC を持つ SNS ジョセフソン接合接合特有の
電圧電流特性を示し，10GHz の高周波照射に
対しては図 7 のようなシャピロステップが観
測され，接合面に平行に印加した磁界に対す
る接合臨界電流のフラウンホーファー変調
も観測されたことからこの接合が SNS ジョ
セフソン接合として動作していることが確
認できた。これはダイヤモンド超伝導体のエ
レクトロニクス応用が可能であることを実
証した極めて有用な知見といえる。
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図 3 膜厚による NbN 薄膜の超伝導転移温度

の変化

図 7 高周波(10GHz)照射されたダイヤモン

ド SNS 接合の電圧電流特性

図 4 ボロンドープダイヤモンド薄膜のドー

プ量に対する超伝導転移温度の変化

図 5 ドープ量変調ダイヤモンド薄膜の深さ

方向組成分布

図 6 ボロンドープ量変調ダイヤモンド膜厚

を用いた SNS 接合の模式図
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