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　あらま し　本誌 で は、磁 性 ナ ノ粒 子 膜 に対 す る SQUID イ ン ダ クタ ン ス の 応 答 につ い て 述 べ る。我 々 は 単
一磁 束量子（SFQ ）回

路の 高性能化 を 目指 して、磁 駐ナ ノ 粒 子 をは じめ とす る磁 性 体材料の 導入 を 検討 し て い る。本研究で は 、磁性 ナ ノ 粒子 溶液 の 溶

媒を蒸 発 させ る こ とに よ り形 成 した Fe304磁 性 ナ ノ粒子 膜 を用 い て 、超伝導 量子干渉計（SQUID ）の イ ン ダク タ ン ス の 変化を調 べ

た。そ の 結果 、粒径 5nm の Fe304の 磁 性 ナ ノ粒 子 膜 を 用 い た 時、2 種 類の sQulD 構造 に 対 して 、13％ 及び 15％ の SQUID イ ン ダ

ク タ ン ス の 増加 を 確認 した。また、粒 径 5nrn及 び 50nm の 磁 性 ナ ノ 粒 子 を用 い て 、粒 径 の 違 い に よ る 効果 を調 べ た と こ ろ、粒 径

の 小さい 方が イ ン ダ ク タ ン ス は 大 き く変化 す る こ とが わ か っ た。
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　Abstract　 We 　present　the　response 　ofSQUID 　inductance　to　magnetic 　nanoparticle 丘lms．　We 　have　been　studying 　the　use 　of

magnetic 　materials 　including　magnetic 　nanoparticles 　for　fabricating　high　perforrnance　single−Flux−Quan佩 m （sFQ）circuits．　In
this　work ，　we 　measured 　the　inductance　of 　Superconducting　Quantum　Interference　Device （SQUID ）with 　and 　without 　the

Fe304　magnetic 　nanoparticle 　films　formed　by　evaporating 　the　solvent 　of 　magnetic 　nanopanicle 　solutions ．　Results　showed 　that

13％ and 　15％ increases　in　sQUID 　inductance　were 　 Qbtained 　fbr　two 　kinds　of 　sQUIDs 　with 　the　films　composed 　by　5nm
nanopanicles ，　 we 　 also 　 found 血at　the　increase　in　sQulD 洫ductance　 was 　larger　 for　a　 SQulD 　with 　the 丘lm　of　5 

n 跚 opa れiGles血an 飴r　a　SQUID 　With　 the　 film　 of 　 50nm 血 investigation　 of 　dependence 　 of 　the　inductance　increase　on

nanoparticle 　size．
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1．は じめ に

　単
一

磁束 量 子 （SFQ ）回 路 は 、数 100GHz の 高 速 動 作 性

と 半 導 体 に 比 べ 111000 の 低 消 費電 力 性 を 特徴 に 持 っ 、

次 世 代 の 集積 回 路 と し て 注 目 され て い る。し か し 、SFQ

回 路 の さ ら な る 高 性 能 化 ・高 機 能 化 に 向 け て 、様 々 な

課 題 が あ る。そ の
一

つ が 、微 細 化 上 の 課 題 で あ る 。超

伝 導 マ イ ク ロ ス ト リ ッ プ 線 路 で は 、微 細化 を 行 う と フ

リ ン ジ 効 果 が 大 き く な り、シ
ー トイ ン ダ ク タ ン ス が 低

下 し て し ま う［1］。微細 化 を 行 うた め に 線 幅 を 細 く し て

も、フ リ ン ジ 効 果 に よ り、線 の 長 さ を 十 分 に 短 く す る

こ と が で き な い 。そ の た め 、シ ー トイ ン ダ ク タ ン ス の

低減 を 回 避 す る 必 要 が あ る 。 ま た 、同様 に 、シ
ートイ

ン ダ ク タ ン ス の 低減や カ イ ネ テ ィ ッ ク イ ン ダ ク タ ン ス

成分 の 寄与 の た め 、大 きな相 互 イ ン ダ ク タ ン ス の 実 現

が 困難 に な っ て く る。 こ れ は 、大 規 模 化 に 必 要 な カ レ

ン ト リサ イ ク ル 技 術 を 始 め と す る 相 互 イ ン ダ ク タ ン ス

を 用 い る 回 路 の 実 現 を 難 し く す る 【2］。そ の た め 、磁 気

的 イ ン ダ ク タ ン ス 成 分 の 増加 や 高 磁 気 結 合 係 数 の 実 現

に よ り、単位 長 さあ た りの 相 互 イ ン ダ ク タ ン ス を 大 き

く す る 必 要 が あ る。
一

方 、微 細 化 以 外 の 観 点 か ら の 課

題 は 、SFQ 回 路 に 適 し た 大 容 量 メ モ リ が 存在 し て い な

い こ と で あ る ［3］。こ の メ モ リ は 、SFQ 回 路 の 高 機 能 化 、

あ る い は 、SFQ 回 路 の 応 用 範 囲 を 拡 大 す る た め に は 不

可 欠 な 回 路 ・機 能 で あ る。

　 こ れ ら の 課 題 を 解 決 す る た め に 、我 々 は 磁 性 体材料

を 導 入 す る こ と を 検討 し て い る。磁性体 の 特徴 で あ る

高透 磁 率 に 着 目す る と、自己 ・相 互 イ ン ダ ク タ ン ス の

増 加 、高 効 率 の モ
ー

トが 実 現 可 能 で あ る。ま た 、磁 気

ヒ ス テ リ シ ス に 着 目す る と、大 容 量 メ モ リが 実 現 可 能

で あ る。

　我 々 は 、磁性 体材料 と し て 、磁 性 ナ ノ 粒 子 に 着 目 し

た 。磁 性 ナ ノ粒 子 は 粒 径 や 材 料 を 変 え る こ と に よ り、

磁 気 特 性 を 変 え る こ と が 可 能な た め 、プ ロ セ ス が 簡 単

に な る と 考 え て い る。ま た 、磁 性 ナ ノ 粒 子 は 粒 径 を 小
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さ く す る と超 常 磁 性 と な り、磁 化 曲 線 の ヒ ス テ リ シ ス

が な く な る ［4］。そ こ で 、磁 性 ナ ノ 粒 子 を 用 い る に あ た

っ て 、磁 性 ナ ノ 粒 子 の 粒 径 ・材 料 、磁 性 パ タ
ー

ン 内 の

磁性 ナ ノ 粒子 の 濃度 、磁 性 パ ターン の 極低 温 で の 磁 気

特 性 を 明 ら か に す る 必 要 が あ る。

　研 究 の 第
一

段 階 と し て 、磁 性 ナ ノ 粒 子 溶 液 と フ ォ ト

レ ジ ス ト を 混 合 し て 作成 し た 磁 性 ナ ノ 粒 子 分 散 レ ジ ス

トを 用 い る こ と を 考 え た ［5 ］。磁 性 ナ ノ 粒 子 は トル エ ン

中 に 分 散 さ せ た 平 均 粒 径 が 様 々 な Fe304 を 用 い 、磁 性

ナ ノ 粒子溶 液 と レ ジ ス ト を 1：1 で 混 合 し た 。 磁 性 ナ ノ

粒 子 分 散 レ ジ ス トパ タ
ー

ン 形成前 後 の 超伝 導 量 子 干 渉

計 （SQUID ）の イ ン ダ ク タ ン ス 変 化 か ら そ の 磁 気的 効果

を 評価 し た が 、明確 な イ ン ダ ク タ ン ス 変 化 は 見 ら れ な

か っ た 。 そ の 原 因 と し て 、 レ ジ ス ト に 分散 さ せ て い る

た め 、膜 中 に 占 め る 磁 性 ナ ノ 粒 子 の 体 積 の 割合 （体積

率） が 低 くな り 、磁 化 が 小 さ く な っ て い る こ と が 考 え

ら れ た 。実際、磁性 ナ ノ 粒 子 の 体積率 を 見積 も っ た と

こ ろ 、0，05％ 程度 で あ る こ とが わ か っ た 。そ こ で 、磁

性 ナ ノ 粒 子 の 体 積 率 の 増 加 が 必 要 で あ る。本 研 究 で は 、

体積率 を 増加 さ せ る 方 法 と し て 、磁 性 ナ ノ 粒 子 溶 液 の

溶 媒 を 蒸 発 さ せ る こ と に よ り形 成 し た 磁性 ナ ノ 粒 子 膜

を 用 い る こ と を 考 え た 。本 誌 で は 、膜 厚 及 び 粒 径 の 違

う磁性 ナ ノ 粒 子 膜 を用 い て SQUID イ ン ダ ク タ ン ス へ

の 影 響 を 評 価 し た の で 報告す る 。

2．実験 方 法

　 磁 性 ナ ノ 粒 子 は 市 販 の も の で 、 トル エ ン 中 に 分散 さ

せ た 平 均 粒 径 が 5nln と 50nm の Fe304 を 用 い た 。磁性

ナ ノ 粒 子 の ト ル エ ン 中 で の 濃度 は 、そ れ ぞ れ 5mg 〆ml ，

6mg ！ml で あ っ た 。

　ま ず は 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 作 成 方 法 に つ い て 述 べ る。

SQUID が 配 置 され た チ ッ プ 上 に 磁 性 ナ ノ 粒 子 溶 液 を

滴 下 後 、ホ ッ トプ レ
ー ト上 で 135℃ ，10min ベ イ ク を 行

い 、 トル エ ン を 蒸 発 さ せ た 。次 に 保 護 用 の フ ォ ト レ ジ

ス トを 塗 布 し、ホ ッ トブ レ ー ト上 で 135
°
C ，30min ハ

ー

ドベ イ ク を行 っ た。

　次 に 評価用 SQUID に つ い て 述 べ る。本研 究 で は 、2

種 類 の SQUID を 用 い た。両 SQUID と も ワ ッ シ ャ
ー型

で あ る が 、そ の 断 面 構造 図 に 大 きな違 い が あ る。そ れ

ぞ れ の SQUID の 断 面 構 造 図 （磁性 ナ ノ 粒 子 膜 付）及 び

デ バ イ ス の 顕微 鏡 写 真 （磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 な し）を 図 1、

及 び 図 2 に 示 す 。 と も に Nb ！AIO
．
／Nb プ ロ セ ス で 作 製

され て お り、チ ッ プ 全 体 に 磁 性 ナ ノ粒 子 膜 が 形成 され

て い る。な お 、図 1、及 び 2 で は 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 を NP

fi1m と 記 し て あ る。図 1（a ）の SQUID で は 、下 部 Nb （膜

厚 300nrn）で SQUID の ワ ソ シ ャ
ー

を 形 成 さ れ て お り 、

ワ ッ シ ャ
ー上 に Sio2 が 膜 厚 900nm で 堆 積 さ れ て い る。

磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 は そ の 上 に 形成 さ れ る た め 、 ワ ッ シ ャ

一 14 一

00054430

（a ）

washer 　hole

　 　　 　　 　　 （b）

図 lSQUID の 断 面 図（a）と顕微鏡 写 真 （b）

500350200

（a）

　　　 　　 　　 　 （b）

図 2SQUID の 断 面 図（a）と 顕微 鏡 写 真 （b）
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一
ホ
ー

ル 上 端 か ら の 最 近 接 距 離 は 、ワ ッ シ ャ
ー

ホ
ー

ル

直 上 の 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 下 面 の 600nm と な る 。図 2（a｝の

SQUID で は 、上 部 配 線 Nb （膜 厚 500nm ） で SQUID の

ワ ッ シ ャ
ーを 形 成 し た 。

ワ ソ シ ャ
ー上 に Sio2 が な く、

直接 ワ ッ シ ャ
ーホ ール 内 に 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 を 作成 す る

こ と が で き る 。

　次 に 評価方 法 に つ い て 述 べ る。SQUID ワ ソ シ ャ
ー

に

図 1（b）、及 び 図 2（b）で 示 す よ う な 制 御 電 流 ／e 〃 を 流 す こ

と に よ り 、微 弱 な 磁 場 を 与 え 、SQUID の イ ン ダ ク タ ン

ス を 評 価 す る 。SQUID の イ ン ダ ク タ ン ス L は 以 下 の よ

う な 式 で 与 え ら れ る ，

　　　　　　　Φ
o

　　　　 L ＝

　　　　　　　亙
　 　 　 　 　 　 　 　 ctt

こ こ で 、Φ
。 は 磁 束 量 子 で あ り、2 ．07 × 10

’15Wb
で あ る。

図 3 に SQUID の 臨 界電流（Jc）の 制御 電流依存性 を示 す。

X 軸 が 1
。tt、　 Y 軸 が ／c で あ る。図 3 に 示 すAI

，t／を 読 み 取

る こ とに よ り イ ン ダ ク タ ン ス L を 評 価す る。本 研 究 で

は 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成 前 後 で の SQUID イ ン ダ ク タ ン

ス 変 化 を 上 記 の 方 法 で 測 定 し 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 効 果

と し て 、イ ン ダ ク タ ン ス 変 化 を 評 価 し た 。

13％増加 し た。磁性 ナ ノ 粒 子 分 散 レ ジ ス トを用 い た と

き よ り、明 確 な イ ン ダ ク タ ン ス の 変 化 が 見 ら れ た。

　 ま た 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成 前 後 で Ic．rl ＝0 に お け る Ie

の ／。tl 方 向 の シ フ トは 特 に 見 ら れ な か っ た 。こ れ は 、

形 成 した 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 膜 全 体 と し て の 平 均 磁 化 が

ゼ ロ と な っ て い る こ と を 意 味 す る も の と 思 わ れ る。も

し、ナ ノ 粒 子 膜 が 有 限 の 平均磁 化 を持 っ て い る とす る

と、」，tt ＝0 に お け る ／c
の ／，，t方 向 に シ フ トす る こ と に

な る か ら で あ る 。従 っ て 、f
、tt に よ る 磁 場 を 与 え る 前 に

は 、磁 性 ナ ノ 粒 子 の 効 果 に よ る 磁 場 が SQU 【D に 加 わ っ

て い な い と 考 え ら れ る。SFQ 同 路 に お い て 、冷却 時 の

超 伝 導 に な る 前 に 磁 場 に さ ら さ れ る と、 トラ ッ プ し て

し ま い 、回 路 が 誤動 作 し て し ま う。今回 は ／
，〃 方向 の

ず れ が な か っ た た め 、SFQ 回 路 に 悪 影 響 を 及 ぼ さ な い

可 能 性 が 大 き い 。ま た 、制 御 電 流 ／。it の 向 き に よ る ／e
−le、1

特性 の ヒ ス テ リ シ ス が な か っ た 。磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 磁

化 曲線 に ヒ ス テ リ シ ス が あ る と、÷ 方向 か ら
一

方 向 へ

と ／．tt を 流 す 場 合 と そ の 逆 の 場 合 で 磁 場 の 向 き が 変 わ

る た め 、SQUID の ／c
−／。，1　9 性 に も ヒ ス テ リ シ

．
ス が 生 じ

て く る と 考 え られ る．．今 回 は 、SQUID の f
。

−／
， tl 特 性 に

ヒ ス テ リ シ ス が 見 られ な か っ た こ と か ら、磁 性 ナ ノ 粒

子 膜 の 磁 化 曲 線 に も ヒ ス テ リ シ ス が な い と 考 え られ る 。

（a ）

図 3SQU 【D の Jc−1。ti 特 性

3．実験結 果及 び 考察

3．1．磁 性 ナ ノ粒子 膜 の 効果

　 磁 性 ナ ノ 粒 子 に は 粒 径 が 5nm の もの を 用 い 、今 ま で

に 見 る こ と の で きな か っ た 明確な イ ン ダ ク タ ン ス 変 化

を 目 指 し た 。評 価 用 SQUID に は 、図 1 の SQUID を 用

い た 。SQUID チ ッ プ 上 に 単 位 面 積 当 た り の 磁 性 ナ ノ 粒

子 の 質 量 が 800μg！cm2 に な る よ うに 磁 性 ナ ノ 粒 子膜 を

作 成 し た 。磁 性 ナ ノ 粒子 膜 の 膜厚 を 見積 も っ た と こ ろ 、

3100nm 程度 と 考 え られ る．

　結果 を図 4 に 示 す 。磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成前 の Ic−ICtt

特性 が 図 4（a ）、形 成 後 の ノ。−／。，t 特 性 が 図 4（b）で あ る 、図

4 を 比 較 す る と 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成 後 は 明 ら か に A ／ett

が 短 く な っ て い る の が わ か る 。 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成 前

後 で の イ ン ダ ク タ ン ス L は 、22．6pH か ら 25．6pH へと

　 　 　 　 　 　 　 　 （b）

図 4 粒 径 が 5nm の と き の le−／eti 特 性

磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 形 成 前（a）と 形 成 後 （b）

3．2．粒径 の 依存性

　 磁 性 ナ ノ 粒 子 に は 平均 粒 径 が 5nm と 50nm の も の を

用 い 、粒径 の 違 い に よ る 効 果 を 調 べ た 。評 価 用 SQU 正D

に は 、図 2 の sQuID を 用 い た 。　 SQuID ワ ソ シ ャ
ー上
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に Sio2 の な い SQUID 構 造 を用 い る こ と に よ り、磁性

ナ ノ 粒 子 膜 の 磁 気的効果 を よ り顕著 に す る こ と が で き

る。SQUID チ ッ プ 上 に 単 位 面 積 当 た り の 磁 性 ナ ノ粒 子

の 質 量 が そ れ ぞ れ 200pg 〆cm2 、240 μg！cm2 に な る よ う に

磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 を 作成 し た 。磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 膜 厚 を

見 積 も っ た と こ ろ 、770nm 程 度 と 考 え られ る 。

　 結果 を 図 5、及 び 図 6 に 示 す。5nm の 磁 性 ナ ノ 粒 子

膜形成 前後 の Ic−／
， tt特性 を図 5（a ），（b）に 、50nm の 時 の も

の を 図 6（a ），（b）に 示 す。磁 性 ナ ノ 粒 子 膜形成 前後 で の イ

ン ダ ク タ ン ス L は 、磁 性 ナ ノ 粒 子 の 粒 径 が 5nm の と き

10．4pH か ら ll，9pH へと 15％ 増 加 し 、50nm の と き

9．66pH か ら 10．lpH へ と 5 ％増 加 し た 。磁 性 ナ ノ 粒 子 の

粒 径 が 5nm の と き は 、3．1 節 の 実 験 の と き よ り も イ ン

ダ ク タ ン ス 変化 率 が 13％ か ら 15％ へと わ ず か に 増 加 し

た。磁性 ナ ノ 粒 子 膜 の 膜 厚 は 113 以下 に 減 少 し て い る

も の の 、ワ ッ シ ャ
ー

上 、及 び ワ ソ シ ャ
ー

ホ
ー

ル の 中 に

直 接 ナ ノ 粒 子 膜 を 形 成 し た た め に 、3．歪 節 の 結 果 よ り

も大 き な変化 を得 る こ と が で きた と 思 わ れ る。一
方 、

粒 径 5nm 及 び 50nm の 結 果 を 比 較 す る と、粒 径 の 違 い

に よ っ て イ ン ダ ク タ ン ス の 変 化 に 大 き な 差 が 生 じ た 。

そ の こ と に つ い て 考察す る 。

　 粒 径 の 違 い に よ っ て 差 が 生 じ た 原 因 と し て 、保 磁 力

が 関 係 して い る と 考 え て い る 。 温 度 を 考慮 し た 時 の 保

磁 力 Hc は 、以 下 の 式 で 表 す こ と が で き る ［61。

Hc 一卸訓
K は 異 方性 定数、M ，

は 飽 和 磁 化 、k は ボ ル ツ マ ン 定 数 、

T は 温 度 、V は 磁 性 ナ ノ 粒 子 の 体積 で あ る 。保 磁 力 H
，

が ゼ ロ に な る 点 の 体 積 を V、p と お き、そ の 時 の 粒 径 を

1）sp と お く と、次 の 式 で 表 す こ と が で き る。

　　　　　姫 歪陶1
こ の 式 か ら、粒径 D が 小 さい と保 磁 力 Hc は 小 さくな

る こ と が わ か る。保 磁 力 の 小 さ い 方 が 磁 化 の 向 き は 回

転 し や す い 。そ の た め 、イ ン ダ ク タ ン ス が 大 き く 変 化

す る と 考 え ら れ る 。

　本 研 究 の 場合 に つ い て 考 え て み る 。Fe304 の K は

13kJ〆m3 、　 M 、は　0．64Wbtm2 で あ る ［7］。 ま た 、k は

1．38 × 10
’23JIK

．　T は 4．2K の と き、D 、ρ
は 5．97nm と な る 。

磁 性 ナ ノ 粒 子 の 粒 径 が 5nm の ときは 保 磁 力 Hc が な く 、

超 常 磁 性 だ と 考 え られ る 。粒 径 が 50nm の と き は 、保

磁 力 Hc は 39kA ！m と な る 。こ の 差 が イ ン ダ ク タ ン ス の

変 化 に 出 て き た と 考 え て い る。
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（a ）

　 　 　 　 　 　 　 　 （b）

図 5 粒 径 が 5nm の と き の f
。

−i
。tt

　rv性

磁 性 ナ ノ 粒 子 膜形 成前（a）と 形成 後（b）

（a）

　 　 　 　 　 　 　 （b）

図 6 粒 径 が 50nm の と き の Ic−1。ti 特 性

磁 性 ナ ノ 粒 子 膜形成 前（a）と 形 成 後 （b）
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4．結論

　SQU 【D の イ ン ダ ク タ ン ス 変化 か ら Fe304 磁性 ナ ノ 粒

子 膜 の 磁 気的 効 果 を 評 価 し た 。磁 性 ナ ノ 粒 子 分 散 レ ジ

ス トを 用 い て い た と き は 、イ ン ダ ク タ ン ス が 数 ％ の 増

加 に 対 して 、今 回 の 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 を 用 い た と きは 、

15％ の 増 加 と 明確 な増加 を 見 る こ と が で き た 。ま た 、

磁性 ナ ノ 粒 子 の 粒 径 に よ りイ ン ダ ク タ ン ス の 増 加 に 差

が 生 じ た。粒 径 の 小 さ い 方 が イ ン ダ ク タ ン ス は 大 き く

増 加 す る こ と が わ か っ た 。

　今 後 は 、磁 性 ナ ノ 粒 子 の 粒 径 や 磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 膜

厚 の 違 い に よ る 効果 を 詳 し く調 べ て い く。ま た 、よ り

詳 し く評 価 す る た め に 、磁 性 ナ ノ 粒 子 膜 の 体積 率 や

SQUID の 磁界分布 を 調 べ て い く。

，
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