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研究成果の概要（和文）：ビスマス系高温超伝導体（Bi-HTS）薄膜は超伝導転移温度直下で特異な高周波応答を
示す。本研究では，77K動作テラヘルツ波ボロメーターへの応用を目的に，応答メカニズムの解明と，デバイス
に必要な膜厚数ナノメートルの高品質Bi-HTS薄膜を作製に取り組んだ。有機金属分解法によるBi-HTSのエピタキ
シャル成長に使用する誘電体基板としてテラヘルツ波の透過性に優れ，損失の少ないネオジムガレート（NGO）
を選定した。NGOの構成元素であるGaがBi-HTS薄膜に拡散し超伝導性が失われてしまう問題をバッファー層の導
入によって解決し，75Kで超伝導転移する膜厚10nmのBi-HTS薄膜の作製に成功した。

研究成果の概要（英文）：Bismuth Cuprate High-Tc superconductors (Bi-HTS) reveal a peculiar RF 
response just below the superconducting transition temperature. In this research, we studied 
response mechanism and developing high quality nm-thick Bi-HTS thin films required for bolometer 
aiming at applying this to terahertz sensitive bolometers operating at 77K. We choose Neodymium 
Gallate (NGO: NdGaO3) as favorable substrates for epitaxial growth by Metal Organic Decomposition 
(MOD) method with low dielectric loss and good transparency in the terahertz wave range. At the 
first we encountered a serious problem that Ga ion diffused in Bi-HTS and totally inhibited its 
superconductivity. By using the non-superconducting Bi-HTS film as a self-buffer layer to overcome 
the problem, we succeeded to have epitaxially grown quality 10nm-thick Bi-HTS thin films exhibiting 
superconducting transition at 75K.

研究分野： 超伝導エレクトロニクス

キーワード： テラヘルツ波　超伝導　検出器
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
おおよそ周波数 100GHz～10THz，波長

3mm~30µm の範囲の電磁波であるテラヘル

ツ波は，ラジオ通信波長帯の上限であるマイ

クロ波（電波）と赤外線から可視光，紫外線

に至る（光波）の境界にあり，【透過性】，【物

質識別性】，【被爆安全性】といった特長をも

つことから危険物や製品の透過検査といっ

たセキュリティ，農業・工業製品検査から医

療診断や創薬など幅広い分野での応用が期

待されている。しかし，図１に示すようにテ

ラヘルツ波応用に必要な検出デバイスは開

発が難しく，赤外線や可視光検出器に比べる

と検出能が極めて低い。これは，テラヘルツ

波のフォトンエネルギーに相当するボルツ

マン温度 BT  ( )Bh kν=  が室温よりも低く

（1THz で BT =48 K）熱擾乱に弱いことが根

本的な要因であり，可視光と同程度の検出能

を持つ検出器は高価で取扱いが難しい液体

ヘリウムによる冷却が避けられず，現在開発

が進んでいるテラヘルツ波撮像素子として

開発が進んでいる VOx などのボロメーター

アレイの検出能も可視光撮像素子には到底

及ばないなかで，冷却の容易な液体窒素の沸

点(77K)で動作可能でテラヘルツ波に高い感

度を有する撮像用検出デバイスの開発が喫

緊の課題となっていた。 
研究代表者らは，超伝導転移温度が約 90K

のビスマス系高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+δ
（Bi-HTS）の薄膜がその CT  直下で示す特異
な高周波応答がテラヘルツフォトンによる
電子対破壊と準粒子励起に由来する可能性
に着目し，77 K で動作する高速・高感度なテ
ラヘルツ波検出用ボロメーターへ応用する
ことを提案した。高感度な Bi-HTS ボロメー
ターを実現するためには膜厚が極めて薄く
結晶性と超伝導特性に優れた薄膜をテラヘ
ルツ波損失の少ない誘電体基板上に成膜す
る必要がある。 

 
２．研究の目的 
本研究では，77K 動作 Bi-HTS テラヘルツ

波ボロメーターの実現を目指して，その基盤
となる高品質超薄膜を成膜するための要素
技術を開発し，テラヘルツ波アンテナを集積
したボロメーターを試作・評価することを目
的とした。 

 
３．研究の方法 
(1) MOD 法による Bi-2212 薄膜の作製 
先行研究により，SrTiO3（STO）100 基板上
への有機金属分解（MOD，Metal Organic 
Decomposition）法による報告はあったが，
STO のテラヘルツ波損失については不明で
あった。そこで本研究では，まず STO 100
を基板に用いて MOD 法による高品質
Bi-2212 超薄膜を成膜するとともに，フェム
ト秒レーザーを用いた時間領域テラヘルツ
分光法を用いてテラヘルツ波特性に優れた
基板の探索を合わせて行う。 
 
(2)アンテナ集積型薄膜ボロメーターの試作 
MOD 法により製作した Bi-HTS 薄膜を用い
て，これまでに粒界ジョセフソン接合型テラ
ヘルツ波検出器で実績のある平面型対数周
期型アンテナを集積したボロメーターを試
作し応答特性を確認する。 
 
４．研究成果 
(1)MOD 法による nm 厚-Bi-HTS 薄膜の作製 
MOD法によるBi-HTS薄膜の成膜プロセスを

図 2 に示す。MOD 法に使用する有機金属

（MO）溶液には（株）高純度化学研究所製

の BSCCO006 を原液のまま使用した。MO 溶

液をスピンコーティング，乾燥，仮焼した 2
枚の基板をコート面同士が対向するように

水平に置きマッフル炉で焼成することで

Bi-2212をエピタキシャル成長させた。なお，

本プロセス一回で得られる膜厚は約 10nm で

あった。また，所定の膜厚はこれを単位とし

 
図 1 様々な直接型電磁波検出器の検出能周波数（波長／波数）依存性 

 



て仮焼までの工程を複数回繰り返すことで

得ることができた。 
STO 100 基板上に MOD 法で成膜した

Bi-2212 薄膜は，XRD 測定の結果から c 軸配

向した良好な結晶性を持ち図 3 に示すように

as-grown の状態で約 80K の CT を示した。し

かし，時間領域テラヘルツ分光の結果，STO
は 1THz 以上の周波数領域まで大きな誘電損

失を示し，テラヘルツ波を透過しないことが

明らかとなった。そこで，テラヘルツ波領域

の特性が良好で Bi-2212 とのエピタキシャル

整合性に適した誘電体基板として NdGaO3 
(NGO) 001 を選定した。NGO は，斜方晶

（a=0.543nm，b=0.550nm，c=0.770nm）でテ

ラヘルツ波の損失が少なくその 001 面は

Bi-2212 の ab 面（a=0.539nm，b=0.540nm）と

良好な結晶整合性が期待される。STO(100)基
板と同様な条件で NGO 上に MOD 法で成膜

した Bi-2212は図 4の XRDパターンから分か

るように STO(100)基板の場合と同様に c軸配

向した良好な結晶性を示した。しかし，その

抵抗-温度（R-T）特性は，図 5 のように超伝

導転移を示さず低温まで大きな電気抵抗値

を示す結果となった。この原因を探るため，

NGO 基板への YB2Cu3O7-δ成膜に関する先行

研究の調査と EPMA 分析による膜中組成分

析を行った。その結果，Bi-2212 薄膜の高抵

抗化がNGO基板から膜中へ微量のGaイオン

が拡散したためであることを明らかにした。 
Ga イオンの拡散を抑制する方法として本研

究では超伝導性が失われた Bi-2212 薄膜自体

とNGOとBi-2212の双方に対して結晶整合性

が良い CeO2 をスパッタ法でバッファー層と

して予め成膜した NGO 001 基板を用いて

MOD 法による超伝導 Bi-2212 薄膜の成膜を

試みた。その結果，Bi-2212 薄膜自体をバッ

ファー層とした基板を用いることで図 6 のよ

うに約 75K で超伝導転移する Bi-2212 薄膜を

得た。 
超伝導転移温度が低い値に止まっている

原因としては，EPMA 検出限界以下の極微量

の Ga イオンの存在と STO 100 基板の場合に

も見られる酸素欠損の影響が考えられる。超

伝導特性のさらなる向上には，CeO2 バッファ

ー層を用いた成膜条件の確立と酸素雰囲気

でのポストアニールによるキャリアドープ

量の最適化が求められる。 
 
 
 
 

 

 
図 2 MOD 法による Bi-HTS 超薄膜の作製プロセス 

 
図 3 STO(100)基板に成膜した MOD-Bi-2212 薄膜

の R-T 特性 

 
図 5 STO(100)基板に成膜した MOD-Bi-2212 薄膜

の R-T 特性 
 

 
 

 

 

 
図 6 STO(100)基板に成膜した MOD-Bi-2212 薄膜

の R-T 特性 
 

 

 
図 4 NGO(001)基板に成膜した MOD-Bi-2212 薄膜

の XRD パターン(CuKα) 
 

 



(2) 薄膜マイクロボロメーターの試作 
＝バッファー層による微細超伝導パターニング＝ 
作製した Bi-HTS 超薄膜を用いて図 7 のよう

な形状の周波数帯域が 24.8GHz－3.18THz と

なるように設計した平面対数周期型アンテ

ナを集積したボロメーター素子を試作した。

極薄の Bi-HTS 超伝導薄膜のパターニングに

は，予めバッファー層を必要な微細パターン

にパターニングしておき，その上に MOD 法

で Bi-HTS 薄膜を成膜するテンプレートリソ

グラフィー法を考案し，最後にリフト法によ

り金薄膜をアンテナの形状にパターニング

することで Bi-HTS 劣化を防いだ。研究期間

内に超伝導転移の確認できる素子の完成に

は至らなかったが，テンプレートリソグラフ

ィー並びにアンテナパターンのリフトオフ

プロセスで Bi-HTS 薄膜が劣化しないことは

確認できていることから，超伝導パターンと

アンテナ給電点ギャップとのアライニング

ミスが超伝導特性の得られなかった主たる

原因と考えられる。 
以上のように本研究では，テラヘルツ波ボ

ロメーター材料として期待される品質の良

い Bi-HTS 超薄膜をテラヘルツ波特性の優れ

た NGO(001)基板上に成膜するとともに，バッ

ファー層を用いたテンプレートリソグラフ

ィー法を考案した。これらの基盤技術によっ

て今後高感度 Bi-HTS テラヘルツ波ボロメー

ターの実現につながると期待される。 
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図 7 アンテナ集積型 Bi-HTS ボロメーター 


