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研究成果の概要（和文）： 我々は、実用レベルの出力を持つテラヘルツ（THz）素子を目指して、独自に開発した有機
金属化学気相成長法（MOCVD）により、低誘電率の単結晶基板上に、c軸が１方向に約45度傾いて揃った、双晶のない高
品質なBi系酸化物超伝導体の非c軸配向単結晶膜を作製した。薄膜の構造評価は新たに開発したＸ線回折による配向性
評価法を用いて行った。さらに、世界で初めて、究極の配向制御である、Bi-2223 の a 軸配向単結晶膜の作製に成功
した。
 これらの単結晶膜を用いると、今までにない全く新しい素子構造が可能になり、懸案の「THz波強度問題」を解決する
画期的なTHz素子が期待できる。

研究成果の概要（英文）：　We prepared Bi-based oxide superconductor films on single crystal substrates of 
low dielectric constant targeting fabrication of high-power terahertz devices. We used our originally 
developed MOCVD apparatus. The as-obtained films were　characterized in detail from the structural 
viewpoint. In this respect, we developed and applied a new X-ray diffraction method. We found that our 
films are of high-quality, twin-free single crystal non-c-axis oriented epitaxial films. Some films were 
with the c-axis inclined approximately 45 degrees to the surface of the substrate. In　other cases, we 
have grown a-axis oriented films. To our knowledge, the growth of a-axis oriented Bi-2223 thin films is 
demonstrated for the first time.
　The non-c-axis and a-axis oriented films enable fabrication of novel device structures expected to be 
the epoch-making high-power THz devices. The long awaited break through is focused especially on the 
coherent THz emission devices.

研究分野：材料科学

キーワード： MOCVD法　ビスマス系酸化物超伝導体　薄膜　配向制御　テラヘルツ素子
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１．研究開始当初の背景 
（１）立木 昌（研究分担者）は、高温超伝
導体の固有ジョセフソン接合（IJJ）を使って
テラヘルツ波を発振できることを理論的に
予見したが (M. Tachiki, et. al., Phys. Rev. B 50, 
7065-7084, 1994.、M. Tachiki et. al., Phys. Rev. 
B 71, 134515, 2005.)、その理論の正しさは、
アルゴンヌ国立研究所で実験的に検証され
（L. Ozyuzer, M. Tachiki, T. Tachiki, et. al., 
Science, 318, 1291-1293, 2007.)、当該分野で大
きなインパクトを与えた。 
 
（２）テラヘルツ（THz）波はガン診断、食
品検査、危険物探知など、Ｘ線に替わる非破
壊検査法として、「安全で安心な」素子への
応用が期待されているが、「暗黒の光」と呼
ばれるように、電磁波の中でもその研究は少
ない。とくに固有ジョセフソン接合 IJJを用
いた素子は、THz帯で自在に周波数を可変で
き、コヒーレントかつ連続な単色光の発振が
可能という優れた特長を持つため、小型で高
性能な固体 THz発振器が実現できる。それに
加え、近年の超小型冷凍機の著しい発展によ
り、容易に極低温まで冷却できるようになっ
た。 
 
（３）しかし、アルゴンヌ国立研究所の実験
では、素子の素材にバルクが使われており、
発振強度は 0.5 μWと低く、実用化に必要な
mWレベルの発振強度にはほど遠い。現在、
この THz波の「強度問題」は、実用化に向け
てブレークスルーするべき最大の問題とな
っている。 
 
（４）遠藤 和弘（研究代表者）は最高の臨
界電流密度 Jcを持つBi2Sr2Ca2Cu3O10 (Bi-2223)
単結晶薄膜の作製に世界ではじめて成功し
た（K. Endo, et. al., Nature, 355, 327-328, 1992.）。
薄膜はバルクとは異なり、自然界には無い配
向の結晶が作製でき、また半導体プロセス加
工により部品を集積化し、小型で全固体一体
型の発振器が実現できる。そのため、薄膜を
用いて THz 素子を作製することは、実用化
という観点からは不可欠である。 
  
２．研究の目的 
 我々は、非 c軸や a 軸配向のビスマス系酸
化物超伝導体の単結晶膜を用いると、表面に
電極を設けるだけの極めて簡単な構造で、実
用化に向けブレークスルーするべき最大の
課題である、高強度の THz波を発振する新し
い素子ができることを着想した。これは、バ
ルク結晶や c軸配向膜では不可能である。 

 そこで、本研究では有機金属化学気相法
（MOCVD法）を用いて、THz発振に不可欠
な低誘電率単結晶基板上に、配向性を制御し
たビスマス系酸化物超伝導体の単結晶膜を
作製することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（１）本研究で用いたMOCVD法は他の物理
的成膜法に比べ、より熱力学的平衡の条件に
近いため、高い結晶性を持つ高品質な薄膜が
得られる特長を持つ。反応容器には水平型石
英反応管を使い、加熱方式は高周波誘導コイ
ルによるコールドウォール型の減圧 CVD 装
置である。有機金属原料として、Bi(o-Tolyl)3 

およびβ－ジケトンの金属錯体 M(DPM)2 
（M = Sr, Ca, Cu）を用いた。これらの原料は
常温で固体であるため、昇華を利用し、アル
ゴンをキャリアガスとして原料供給を行う。
このため、原料容器の構造、配管温度、空気
作動バルブなどについて、従来のガスや液体
を原料とする半導体薄膜用 CVD 装置にはな
い特別な工夫をした。 
 
（２）作製した薄膜の表面モフォロジーの観
察には走査型電子顕微鏡(SEM)および原子
間力顕微鏡(AFM), 結晶構造および配向状
態の測定には新たに開発した X 線回折
(XRD)を用いた。薄膜の組成と膜厚は誘導結
合プラズマ発光分光分析 (ICP-OES)により
求めた。超伝導特性は直流 4端子法により評
価した。 
 
４．研究成果 
(1) 配向性の制御はビスマス系銅酸化物と
結晶基板との格子の整合性を利用した。図１ 
にはｃ軸配向膜を作製するときの膜と基板
の格子の整合性、図２には非ｃ軸配向膜を作
製するときの格子の整合性を示す。 
 

        
図 1. c 軸 配 向 (001)Bi-2212 薄 膜 と
(001)SrTiO3単結晶基板との格子の整合性 
 
 
 
 
 
 



 

 
図２．非 c 軸配向 (117)Bi-2212 薄膜と
(110)LaAlO3単結晶基板との格子の整合性 
 
 
（２） 我々は、薄膜と基板との格子整合を
持ち、かつ THz発振に不可欠な低誘電率を持
つ単結晶基板を選択し、成膜温度、圧力、ガ
ス分圧、原料供給速度のMOCVDの成膜条件
などを最適化し、ビスマス系酸化物超伝導体
の薄膜作製を行った。得られた薄膜の配向性
や結晶性の評価は、本研究で開発した X線回
折による新しい配向性評価法を用いた。 
 
（３）その結果、低誘電率の単結晶基板上に、
c 軸が１方向に約 45 度傾いて揃った、双晶
のない高品質なビスマス系酸化物超伝導体
の非 c 軸配向単結晶膜を作製した。また、世
界ではじめて、究極の配向制御と言える、a 
軸が基板に垂直に配向し、c 軸が基板に平行、
かつ b, c 軸が面内で規則的に配列した、ビス
マス系酸化物超伝導体 a 軸配向単結晶膜の
作製に成功した。 
 
（４）これらの単結晶薄膜では、薄膜表面に
電極を設けるだけの極めて簡単な構造（プラ
ナー型）で、電極間に多数の IJJ 接合を作る
ことができるため、高出力の THz 素子を作
ることが可能になり、懸案の「THz波発振の
強度問題」をブレークスルーすると期待され
る。 
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