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研究成果の概要（和文）：単一の電子スピンの検出と少数スピン系の時間緩和過程の解明を行う

ナノスクイッド(nano-SQUID)の形成法を確立した。自己成長 InAs 量子ドットで結合したスク

イッドで、π接合動作に成功した。これは量子インターフェースへの第一歩である。スクイッ

ドのデバイス展開としては、Sr2RuO4 のジョセフソン接合を用いた非 S 波超伝導による

SRO-SQUID を作成し、P 波超伝導内の 3K 相においてπSQUID 状態から 0-SQUID 状態

の転移が起こることを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：Fabrication process of nano-SQUID for a detection of a single spin 
and the time relaxation process of several spin was confirmed. Using self-assembled 
InAs-quantum dot coupled SQUID, π-operation of the SQUID succeeded. This is the first 
step to the quantum interface. About the device application of a SQUID, we fabricated 
SRO-SQUID of non S-wave SQUID made of Sr2RuO4 and confirmed the transition from
π-SQUID-State to zero-SQUID-state in the 3K-phase of p-wave superconductor. 
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１．研究開始当初の背景 
（１）近年、スピントロニクスと呼ばれるス

ピンを用いたデバイス研究が盛んになりつ

つある。一方、ナノファブリケイションの進

展で、スピンデバイスの扱うスピン数は飛躍

的にへりつつあり、その少数スピンの挙動の

解明が重要なテーマとなっていた。 
（２）スピンの検出に最も適しているのは、

超伝導磁束量子干渉計(SQUID)であるが、こ

れは最も優れた量子ビットのひとつで、その

展開が期待されていた。SQUID は更に、ｐ

波超伝導体のような新しい超伝導体を用い

て作成され、その超伝導特性解明に貢献しつ

つあった。 
２．研究の目的 
（１）S-I-S SQUID アルミのトンネル接合を

用いた微小スクイッドを直接に量子ドット

基板や 2 次元電子系基板に作製し、そのルー
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プ内に光を照射し励起する電子スピン計測

を目指した。SQUID の微小化と計測対象上

に SQUID を直接作製することにより局所的

な微小磁気モーメント（少数スピン）を計測

する計測技術を発展させることも目標とし

た。究極の目標としては超伝導量子ビットと

光による量子ビット間をスピン量子ビット

で結合した量子インターフェースとして展

開することを目標とした。 
(2)QD-SQUID 
量子ドット(QD)を超伝導体で挟んだ量子ド

ット超伝導接合はナノチューブやナノワイ

ヤーを用いたスクイッドや、自己形成 InAs
量子ドット接合を用いて、量子ドットに現れ

る近藤効果と超伝導との競合や 0 接合からπ

接合への転移など精力的な研究が行われて

いる。本研究では自己形成量子ドットを接合

に用いた SQUID を作製し、量子ドットスク

イッド(QD-SQUID)の特性を評価し、光励起

スピン検出デバイスとしての展開を目指し

た。自己形成量子ドットはゼロ次元構造を持

っているため、量子ドットを接合に用いた

SQUID はナノチューブやナノワイヤーによる

SQUID よりも将来の集積化、デバイス化など

に利点があると考えられている。この

QD-SQUID は原理的には単一スピンに感度

があると考えられたため、超伝導量子ビット

と光による量子ビット間をスピン量子ビッ

トで結合した量子インターフェースの有力

な候補として研究を行った。 

(3) SRO-SQUID(Sr
2

RuO
4

-SQUID) 

SQUID の量子デバイス展開という観点か

ら、SQUID を用いた非 S 波超伝導体の物性

探索を目的とした。具体的には、非 S 波

超伝導体と考えられている Ru-Sr
2

RuO
4

共

晶と従来型超伝導である Nbで超伝導ルー

プを構成したハイブリッドスクイッドを

作製しカイラル P 波超伝導体に特徴的な

π-SQUID状態、半整数量子渦状態の SQUID

による検出を目指した。カイラル P 波超

伝導体の半整数量子状態にはマヨラナ粒

子が実現していると考えられ、環境に強

いトポロジカル超伝導量子ビットの有力

な候補であり、新たな SQUID の量子デバ

イス展開のために重要な知見を得ること

を目指した。  
 
３．研究の方法 
(1)S-I-S SQUID 

量子ドット基板上の最適な場所に直接ナノ

スクイッドを作製し、スクイッドループの内

部のみに光を照射する技術を確立し、光励起

したスピン寿命を延ばすことで観測を試み

た。光で励起した量子ドット内の励起子の状

態はゲート電圧によって操作し、量子ドット

内からホールを引き抜き、スピン偏極状態を

SQUID で観測可能な時間スケールまで延ば

すことを目指し研究を行った。 
(2) QD-SQUID 
基板にむき出しの自己形成 InAs 量子ドット

に直接超伝導電極を付ける技術を確立し、バ

ックとサイドゲート電圧によって量子ドッ

ト接合の電子状態と超伝導電極との結合状

態を制御した。また 100nm 程度の大きさで

ある InAs 量子ドットのみに光を照射し、光

励起の影響を調べた。 
(3) 走査型ナノスクイッドプローブ作製プ

ロセスの確立 

磁束検出の空間分解能の向上、少数スピン検

出を目指してマッピング可能な走査型 SQUID

プローブを開発を実施した。空間分解能の向

上のために、測定対象と SQUID プローブ間の

距離を最小化する必要がある。そのためには

プローブ先端の直近に高い位置精度で SQUID

を作製する必要がある。そこで走査型 SQUID

プローブの外形はリソグラフィーによって

形状を定め、シリコンの深堀ドライエッチン

グであるボッシュプロセスにより作製した。

少数スピン検出のためには、SQUID のループ

サイズを最小にすることが必要である。その

ために、集束イオンビーム(FIB)による直接

加工にて SQUID ループの作製を行った。 

 作製された走査型 SQUID プローブと、極低

温中で動作するピエゾステージを用いた原

子間力走査型顕微鏡の機構とを組み合わせ

てスピン空間分解システムを開発した。極低

温中での動作のため、走査型 SQUID プローブ

と試料表面との間の測距には水晶振動子を

用いた方式を用いた。図１にこの方式を用い

た空間マッピング法の概略図を示す。 

 

図１ 水晶振動子上にマウントされた走査

型 SQUIDプローブによる空間マッピング法の

概略図。 

 

(4)FIB 加工による nano-SQUID 

Nb 膜をベースとし、FIB 加工のみによる簡

単化されたプロセスを用いて、Scanning 
SQUID 探針上を含めた３次元形状を有する

素子の上に nano-SQUID を作成し、輸送特

性の評価を行った。 

(5)SRO-SQUID 

カイラル超伝導体として知られる Sr
2

RuO
4

と

通常の S波超伝導体によって SQUID のループ

を構成しマイクロメータサイズのハイブリ

ッドスクイッドを構成した。この SQUID の磁



 

 

場変調の周期と移送の温度変化を詳細に調

べることにより、Sr
2

RuO
4

のカイラル超伝導性

に起因したπスクイッド状態や半整数量子

渦の実現の有無の検証を行った。 

（6）SQUID 上に Sr2RuO4の微小結晶を固

定 
Sr2RuO4 を含む SQUID、あるいは Nb 系

nano-SQUID 上に Sr2RuO4 の微小結晶を固

定することにより、Sr2RuO4の内部位相や磁

束量子を含めた量子状態の観測を行った。 
 

４．研究成果 

（１）S-I-S SQUID 
量子ドット基板や HEMT 基板上に、直接アル

ミニウムとアルミ酸化膜を用いたトンネル

型のスクイッドを安定的に作製するプロセ

スを構築し、スクイッドの臨界電流を数 nA

から数 10μA程度の任意の値になるようにア

ルミ酸化膜の厚みを制御することに成功し

た。これは光の量子情報を超伝導側に転写の

ための超伝導量子ビット作製に必要なプロ

セスの一部を確立できたといえる。SQUID
による光励起スピンについては量子ドット

基板上に作製した SQUID を無冷媒希釈冷凍

機を用い１Kから20mKの温度領域まで冷却し

実験を行い、SQUID ループ内のみに円偏光

を照射し光励起スピン計測を行ったが、光に

よる発熱の効果のみが観測された。これは量

子ドットに励起された電子スピンの寿命が

短いためで、この寿命を延ばすために量子ド

ットの電子状態の制御とその状態を PL 法に

より確認した。 
(2)QD-SQUID 

量子ドットスクイッドの臨界電流の磁場変

調特性の、バックゲートとサイドゲート電圧

による影響を調べ、バックゲート電圧は超伝

導電極のフェルミ面と量子ドット中のエネ

ルギー準位の相対位置を変調し、電子数状態

を変え、臨界電流の大きさを大きく制御出来

ることを示した。またサイドゲート電圧によ

って量子ドットと超伝導電極間の結合エネ

ルギーを変化させ、これはサイドゲート電圧

が量子ドット接合の近藤状態を制御したこ

とになる。このサイドゲート電極による近藤

状態の制御により、量子ドットスクイッドを

通常の 0-SQUID 状態からから自発的超伝導

電流の流れるπ-SQUID 状態へ転移させるこ

とに成功した。詳細な解析により SQUIDの 2
つの並列な QD 接合の臨界電流を独立に求め

ることに成功し、πスクイッド状態では 2 つ

の接合のうちのサイドゲート電圧をかけた

量子ドット接合が 0接合状態からπ接合状態

に転移しており、負の超伝導電流が流れてい

ることを実証した。この量子ドット接合に

1000nmから2000nmの波長の光を照射し光励

起の効果を検証した。QD-SQUID)による光

励起スピンの観測に向けた実験については

QD 接合部にのみ光を照射できるようにマス

クをつけた SQUID を作製し希釈冷凍機温度

において光とマイクロ波照射実験を行った。

光の偏光状態による差異は見られず、単一ス

ピンの観測には至っていない。 
（3）走査型ナノ SQUID プローブ 

少数電子スピンの直接的な観測のために、

走査型ナノ SQUID プローブの研究を行った。

ナノスケールでの局所磁気観察用プローブ

として、SQUID と測定対象との直接的な磁気

カップリングさせる方式に基づき、マッピン

グ可能な走査型 SQUID プローブを開発した。

空間分解能の向上のためには、測定対象と

SQUID プローブ間の距離を最小化する必要が

ある。そのため、プローブ先端の直近に高精

度に SQUID を作製する必要がある。そこで、

走査型 SQUID プローブは、リソグラフィーに

よって形状を定め、シリコンの深堀ドライエ

ッチングにより作製した。SF
6

によるシリコン

のエッチングと、C
4

F
6

 によるエッチング面へ

の保護膜の堆積を交互に行い、高いアスペク

ト比を持った深堀加工か可能となった。図 2

にこのボッシュプロセスにて作製された

SQUID プローブの端面の走査型顕微鏡写真と

水晶振動子上にマウントされた SQUIDプロー

ブの光学顕微鏡写真を示す。この結果、再現

性良く多数の走査型 SQUIDプローブを一度の

プロセスで作製することに成功した。 

 

 

図２(a)ボッシュプロセスにて作製された

SQUID プローブの端面の走査型顕微鏡写真と

(b)水晶振動子上にマウントされた SQUID プ

ローブの光学顕微鏡写真。 

 

少数スピン検出のためには、SQUID のループ

サイズを最小にすることが必要であり、FIB

による直接加工によって SQUIDループを作製

した。FIB 加工は、ナノオーダーの加工が可

能であるという長所がある反面、イオン照射

により超伝導膜の損傷により超伝導転移温

度の増大が生じる。そこで、Nb 薄膜上に Au

保護薄膜を形成した上で、Ar イオンビーム照

射による直接加工にて SQUID ループの作製を

行った。Au 保護膜の膜厚の最適化により、FIB

照射による損傷を最小に留めつつ微小ルー

プサイズの SQUID の作製に成功した。図３に

走査プローブ先端に作製された SQUIDループ

の走査型顕微鏡写真を示す。以上のように作



 

 

製された走査型 SQUID プローブの臨界電流

(Ic)-磁場(B)の特性を図４に示す。このよう

に良好の SQUID の超伝導臨界電流 Ic の磁場

に対する振動が得られた。 

 

図 ３ 走 査 プ ロ ー ブ 先 端 に 作 製 さ れ た

(a)SQUID ループの加工前、(b)加工後の走査

型顕微鏡写真。 

 

 

図４ FIB により作製された走査型 SQUID プ

ローブの Ic-B 特性。 

（4）nano-SQUID 

Nb薄膜とFIBを用いてnano-SQUIDを作成し、

素子形状と SQUID 特性の相関を調べた。ネッ

ク部が weak link になる場合には、電流ー位

相特性が単純な sin 関係から外れ、変調特性

が劣化することが予想される。そのため、ネ

ック部の幅、長さ、角度などをパラメータと

して SQUID の変調特性を調べた。その結果、

測定に適切と考えられる 100uA 程度には、

Nb23nm, Au 70nm、スリット幅 80nm 程度で、

直線状の切れ込みを持つ形状が、もっとも変

調率が高くなった(33％）。またこの SQUID が

垂直磁場印加で 1.2T 程度まで SQUID 動作す

ることを確認し、量子ホール状態の測定に利

用可能なことを示した。 

またこの条件を用いて、通常のフォトリソプ

ロセスを用いることのできない 3D 形状を有

する scanning SQUID 探針の先端に SQUID 加

工を行った。 

（5）SRO-SQUID 
バルクの Sr

2

RuO
4

-Ru 共晶と Nb を用いてハイ

ブリッドスクイッドを作製する方法を確立

し、Sr
2

RuO
4

-Ru 共晶の超伝導状態の検証を行

った。Sr
2

RuO
4

 -Ru 共晶の超伝導状態の 3K 相

においてπ-スクイッド、低温の 1.5K 相で 

0-スクイッド 状態になること等を示した。

この結果は Sr
2

RuO
4

の超伝導状態が P 波であ

ることを強く示唆しているが、当初の予想で

は低温の 1.5K 相でπ-スクイッド状態にな

ると考えておりカイラルドメインの存在な

どを示唆した結果である。 
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