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　あ らま し　我 々 は sQuID 上に PdNi 合金薄膜 パ タ
ー

ン を持 つ 構造 の デバ イ ス を作製 し、　PdNi 合金 パ ター
ン が

sQulD の 電気的特性 に 与え る影響に つ い て調査を行 っ た。　 PdNi 合金 は Pd と Ni の 同時 ス パ ソ タに よっ て 堆積 し、

リフ トオ フ 法 も し くは Ar イ オ ン ミ リン グ に よ っ て パ ター
ン を形成 した。　SQUID の 外部磁場特性を PdNi 合金 パ ター

ン 形成前後 で 比較 した とこ ろ、SQUID の 冷却 中に磁場を加 える こ とによっ て 位相 が シ フ トする こ とを確認 し、超伝

導位相シ フ タ を実現した。また Ni割合が 4at％ とな る PdNiを用 い た場合 で は SQUID の イ ン ダ ク タ ン ス の 増加が得

られた。
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　Abstract　 We 　fabricated　SQUIDs　with　PdNi　alioy　thin　film　pattems，　and 　measured 　the　electdcal　characteristics　of 　the

SQUIDs 。［［he 　PdNi　alloy　thin　films　were 　deposited　by　co −sputtering 　of 　Pd　and 　Ni．　The　PdNi　films　were 　pattemed　by　Ar 　ion

milling 　or　in　the　lift−off　process．　We 　evaluated 　the　effect　ofPdNi 　patterns　by　comparing 　the　characteristics　with　or　without 　・the

PdNi　pattems．　The　phenomenon 　of 　flux　biasing，　or，　phase　shift　was 　observed 　in　the　extemal −magnetio −field　dependence　of
SQu 【D 　critical 　current ，　when 　using 　field−cooling 　of 　SQulDs 　with 　PdNi　pattems，　and 　the　superconducting 　phase　shifter 　was

successfUlly 　dernonstrated．　We 　arso　found　that　the　inductances　of 　SQU 【Ds 　were 　increased　by　using 　PdQ．ggNio．04　alloy ．

　Keyword 　SQUID ，　PdNi，　phase　shifter，　inductance

L は じ め に

　 ジ ョ セ ブ ソ ン 接 合 を ス イ ッ チ ン グ 素 子 と し て 用 い

る 超 伝 導 デ バ イ ス は そ の 低 消 費 電 力 性 、高 速 動 作 性 な

どか ら 次 世 代 の デ バ イ ス と して 期 待 され て い る。

　 こ の 超 伝 導 デ バ イ ス に 対 し て 我 々 は 磁 性 体 を 導 入

す る こ と を 検 討 して い る。磁 性 体 を 用 い る こ と に よ っ

て 超 伝導 デ バ イ ス の さ ら な る 高性 能 化 、高機 能 化 が 見

込 め る。高 機 能 化 の 一
つ の 例 と し て 位 相 シ フ タ が 挙 げ

ら れ る。磁 性 体 を 用 い て 磁 束 バ イ ア ス に よ る位 相 シ フ

タ を 構 成 す る こ とで 超 伝 導 ル ープ 内 波 動 関 数 の 位 相 を

シ フ トさ せ る こ とが で き、位 相 シ フ タ を 実 現 す る こ と

が で き る 。こ の 位 相 シ フ タ は 単
一磁 束 量 子 （SFQ ）回 路 の

T フ リ ッ プ フ ロ ッ プ な ど で 利 用 す る こ と が で き る。位

相 シ フ タ を 利 用 す る こ と に よ っ て 従 来 設 け て い た バ イ

ア ス 電流線 が 不 必 要 に な る た め 、さ ら な る 低消 費 電 力

化 や 高 集 積化 を 行 う こ と が で き る と 考 え ら れ る 。ま た 、

位相 シ フ タ を 断 熟 型 磁 束 量 子 パ ラ メ ト ロ ン （AQFP ）［ll

に お い て 利 用 す る と、AQFP に 流す励起電流 を 劇 的 に

減 らす こ とが で き、消 費電 力 を 極 限 ま で 下 げ る こ とが

で き る と考 え られ る。他 に も、超 伝 導 体 に よ る位 相 シ

フ タ は 新 た な論 理 方 式 の デ バ イ ス ［2］な ど で 利 用す る

こ と が で き る。

　 ま た 、超 伝導デ バ イ ス に 対 し て 磁 性体 を 導 入 す る 理

由 は 位相 シ フ タ への 応 用 だ け で は な い 。磁 性 体 の 磁 化

の 方 向 に 情 報 を 担 わ せ れ ば、情報 の 保持 に 超伝導 ル ー

プ は 必 要 な い た め、メ モ リセ ル 面積 の 小 さ な メ モ リ を

実 現 す る こ と が で き る。現 在 、単
一

磁 束 量 子 （SFQ ）回 路

で 利用 で きる 高速 か つ 高集積 可 能な メ モ リ が 存在 し て

い な い こ と か ら新 た な メ モ リ の 開 発 が 求 め られ て い る

が 、こ の よ う に 磁性体 を 用 い る こ と で 実 現 で き る と 考

え ら れ る 。他 に も、磁 性体 の 高透磁 率 と い う特 徴 を 利

用 す れ ば 自 己 ・相 互 イ ン ダ ク タ ン ス の 増 加 や 、高 効 率

な モ
ー

トの 実 現 が 可 能 に な る と 考 え られ る。

　超伝導 デ バ イ ス へ の 磁 性 体 の 導入 と し て 、我 々 は こ

れ ま で に 、磁 性 ナ ノ 粒 子 を 用 い た 研 究 を行 っ て き た ［3亅。

磁 性 ナ ノ 粒 子 は 材 料 ・粒 径 を 選 択 す る こ と に よ っ て 磁
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気的特 性 を 容 易 に 変 更 さ せ る こ と が で き る 点 や 、大 規

模 な 装置 が 必 要 な く容 易 に 導 入 で き る と い う点 で 利 点

が あ っ た 。こ の 磁 性 ナ ノ 粒 子 に よ っ て 自 己 イ ン ダ ク タ

ン ス の 増 加 や ヒ ス テ リ シ ス の 確 認 と い っ た 成 果 が 得 ら

れ て い る ［4］［5］。

　 本 研 究 で は 、次 の 段 階 と して 、磁 性 材 料 の 磁 気 特 性

の 制 御 性 及 び 加 工 性 を 高 め る こ と が 可 能 な 磁 性 合 金 薄

膜 に 着 目 し、強 磁 性 体 PdNi を 用 い た 実 験 を 行 っ た 。

強 磁 性 体 で あ る Ni 単 体 で は キ ュ リー点 が 600K 以 上 と

非常 に 高 く、超伝導デ バ イ ス の 動 作 す る 極 低 温 で は 磁

化 は 固 定 さ れ て し ま っ て い る。そ の た め こ の ま ま で は

磁 化 の 制 御 は ほ ぼ で きず 、扱 い が 難 し い と 考 え られ る。

そ こ で 常 磁 性 体 で あ る Pd と の 合 金 を 利 用 し た。強 磁

性 の 性質 の 弱 め られ た PdNi 合 金 を利 用 す る こ とで 極

低 温 下 で も磁 化 の
．
大 き さ や 方 向 を 制 御 す る こ と が で き

る と考 え られ る。そ こ で 、今 回 、縦 型 の 超 伝導 量 子 干

渉計（SQUID ）上 に PdNi 合 金 パ ターン を 形 成 し、そ の

PdNi パ ター
ン が SQUID の 特性 に 与 え る 影 響 に つ い て

調 査 した。

（a）
’
顕微鏡 写 真

PdNi　70　nm

　　 （b）断 面 図

図 1 作製 した SQUID

450nm350nm2GO

　nm

2．実験手 法

　 本 研 究 で は 、図 1 に 示 す PdNi パ タ
ー

ン を搭載 し た

縦 型 SQUID を 作 製 し、　 PdNi パ ターン 前 後 で の sQuID

特 権 の 評 価 を 4．2K に て 行 っ た 。図 1（a ）は 実 際 に 作 製 し

た SQUID の 顕 微 鏡 写 真 、図 1（b）は SQUID の 断面 図 で

あ る e 以 下 に 、実験 の 手 順 を 述 べ る。

　 ま ず、Nb ！AIOx 〆Nb に よ る 接合作製 プ ロ セ ス を 用 い て

縦 型 の dc−SQUID を 作 製 し た。接 合 寸 法 は 6μm φで あ り、
SQUID ル

ー
プ を 形 成 す る 上 部 配 線 の 幅 及 び 長 さ は そ

れ ぞ れ 、10 μm × 150pm で あ る。層 問 絶縁層 の Sio2 の

膜 厚 350nm を 考 慮 す る と、SQUID ル
ーブ イ ン ダ ク タ ン

ス は お よ そ 7pH と なっ た。他 に も上 部 配 線 部 分 が 10

pm × 200 μ m とな る SQUID を 利 用 し た 。こ の 場 合 ル
ー

プ イ ン ダ ク タ ン ス は お よ そ 10pH と な っ た。　SQUID

を 作製 後、図 1（a）に 示 す制御電流 1
、，1 を 流 す こ と に よ り

SQUID の イ ン ダ ク タ ン ス 評 価 に 加 え、外 部 コ イ ル を 用

い て SQUID の 外部 磁 場特…性 を 測 定 し PdNi パ タ
ー

ン を

持 た な い sQuID の 特 性 を 得 た。次 に 、sQulD 上 に PdNi

合金 パ タ
ー

ン を 形 成 した 。PdNi 合 金 パ ターン の 寸 法 は

10 μmX55 　pm × 70　 nm で あ る。図 1（a ）か ら わ か る よ う

に 、SQUID ル ープ 状 の 2 カ 所 に 配 置 し た 。再 度 、SQUID

の イ ン ダ ク タ ン ス 評 価 及 び 外 部 磁 場 特 性 を 測 定 し

PdNi パ タ
ー

ン を 持 つ SQUID の 特 性 を 得 た 。そ の 際、

PdNi パ ターン の 磁 気 特 性 を 変 化 させ る た め 、必 要 に 応

じ て 外 部 磁 場 を 加 え た 状 態 で 試 料 を 冷 却 す る フ ィ
ー

ル

ド ク
ー

リ ン グ を 行 っ た。こ れ ら 二 回 の 測 定 で 得 た 特 性

を比 較 す る こ と で PdNi 合 金 パ ターン が SQUID の 外 部

磁 場 特 性 に 与 え る影 響 を調 査 した。

表 1 今 回 利 用 し た Pd，Ni の ス パ ソ タ レ ー
ト

　 次 に 、PdNi 合 金 パ ター
ン の 形 成 方 法 に つ い て 述 べ る 。

PdNi 合 金 薄 膜 は Pd と Ni の 同 時 ス パ
ッ タ に よ っ て 堆 積

し た 。こ の PdNi 合金 中の Ni 割合 は 、　 Pd も し く は Ni

そ れ ぞ れ を 個 別 で ス パ ッ タ し た 際 の ス パ ッ タ レ ー トか

ら見 積 も る こ と が で き る。今 回 利用 し た PdNi 合金 の

Ni 割 合、　 Pd も し く は Ni の ス パ ッ タ レ ー
トは 表 1 に 示

す と お りで あ る。今 回 は PdNi 合 金 中 の Ni 割 合 と し て

4，11，17，22at ％ の も の を 用 意 し た 。堆 積 し た PdNi 合 金

は リ フ トオ フ 法 も し く は Ar イ オ ン ミ リン グ に よ っ て

パ タ
ー

ン に 形 成 し た 。

　作 製 し た SQUID の 評 価 方 法 に つ い て 述 べ る。SQUID

の イ ン ダ ク タ ン ス は 、先 に 述 べ た よ う に 1
、、1 を 流 す こ

と に よ り 見 積 も っ た 。SQUID の 臨 界 電 流 （i。）の i。rl 依存

性 （／c
−1

。tl 特 性 ）は 図 2 の よ う に な る 。こ の ∬、・J。tl 特 性 に

見 ら れ る変 調 周 期 △1
、 tl を 用 い て 、以 下 の 式 か ら SQUID

の イ ン ダ ク タ ン ス L の 評 価 を 行 っ た 。

　　　・ ・讒・・1 ¢
・
一一 ・

一・s
［W ・］
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一

方 、SQUID の ル
ー

プ に 対 して 、外 部 コ イ ル に よ る

磁 場 （Bc。 il）を 加 え た 評 価 も 行 っ た 。こ の と き の Ic−Bc。il
特 性 を、以 下 で は 外 部 磁 場 特 性 と 呼 ぶ 。今回 は ヘ ル ム

ホ ル ツ コ イ ル を 用 い て SQUID の ル
ープ に 垂 直 な 向 き

に 二 種 類 の 磁 場 を 印加 し た 。

一
つ は 、磁 性 体 中の 磁 化

に よ る 磁 束 バ イ ア ス 効 果 を 反 映 し た ∬
、
ピ ーク の シ フ ト

評 価 の た め の もの で あ り、−130〜＋ 130 μT 程度 の 弱 い

磁 場 を 印 加 し た 。も う
一

つ は、磁 化反 転 の 評 価 の た め

に 一25 〜＋ 2．5mT 程度 の 強 い 磁 場 を 印 加 した。

3．実験結果 及び 考察

3．1．PdNi 合金 パ タ ー ン による ∬c ピークシ フ トの 効果

　 ま ず 、−130 〜＋ 130pT 程 度 弱 い 磁 場 を 印 加 し た 場 合 の

特性 に つ い て 述 べ る。図 3 は 、PCI
。．ggNi 。」 1

パ タ
ー

ン 形

成 前 後 で の SQUID の 磁 場 特 性 を 比 較 し た もの で あ る 。

図 3（a）は パ タ
ー

ン を 形 成す る 前 の SQUID の 外 部 磁 場

特 性 で あ る の に 対 し、図 3（b）、（c ）は パ タ
ー

ン 形成後 の

外 部 磁 場 特 性 で あ る。後 者 の う ち 、　 （b）は．試 料 の 冷却

時 に 磁 場 を加 え な か っ た もの で あ る。一
方、（c）は 、（b）

を 評 価 し た 後一度 温 度 を 150K ま で 上 昇 させ 、再 度

150K か ら 15K ま で の 冷 却 時 に 2．5　mT の 磁 場 を加 え た

フ ィ
ー

ル ドク
ー

リ ン グ を 行 い 、そ の 後 ゼ ロ フ ィ
ー

ル ド

ク
ー

リン グ を 4．2K ま で 行 っ た も の で あ る 。

　図 3（a ）と （b）を 比 較す る と 、二 つ の 特性 は 、ほ ぼ 重 な

っ て お り大 き な 変 化 は な い と思 わ れ る 。 し か し 図 3（a）
と（c）を 比 較す る と 、（c）で は 外部磁 場 特 性 が 横軸 方 向 に

ず れ て お り、ル ープ 内 の 超 伝導 波 動関数 の 位相 が シ フ

トし て い る と考 え ら れ る。こ の よ うに 、冷 却 時 に 磁 場

を加 え る こ と に よ っ て 位相 シ フ タ が 実現 され た 。こ れ

は 冷 却 時 に 磁 場 を 加 え る こ と に よ り、PdNi 合金 パ ター

ン が 印加磁場 の 方 向 に 磁 化 し た た め と考 え られ る 。

　
一方 、PdNi 中 の Ni 割合を変化 させ た と き 効 果 も調

べ た。17，22at％ の Ni 割 合 とな る PdNi 合 金 パ タ
ー

ン を

2QO

leo

E 。
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　 形 成 した SQUID で は 、ゼ ロ フ ィ
ール ドク

ーリ ン グ 時

に す で に 何 ら か の 位 相 の シ フ トが 見 られ 、150K か ら

15K 間 の フ ィ
ー

ル ドク
ー

リ ン グを 行 っ て も 位 相 シ フ

トの 制 御 は で き な か っ た。ま た、4at ％ の Ni 割合 と な

る PdNi 合 金 の パ ター
ン を 形 成 した SQUID で は 冷 却 時

に磁 場 を加 え て も 全 く シ フ トが 見 え な い と い う結 果 で

あ っ た 。

　 こ れ ら の 結果 か ら、Ni 割合 が 4at ％ の PdNi 合 金 は

4K の 極 低 温 下 で 常 磁 性 と な っ て い る の に 対 し、

ll，17 ，22　 at％ の PdNi 合金 は 強磁 性 的 で あ り、特 に 11

at ％ の PdNi 合 金 は t5　 K か ら 150　 K の 間 に キ ュ リー点

が 存在 し て い る と 考 え ら れ る。こ の 値 は 参 考 文 献 ［6］

の 示 す値 と一
致 し て い る。

32 ．強 い磁場 に対する PdNi 合金 の応 答

　図 4 は Pdo．7sNio ．22 の 合金 パ タ
ー

ン を 持 つ sQulD に 対

し て 一2．5〜＋2．5mT の 強 い 磁 場 を 加 え た 場 合 の 原 点 付

近 の 特 性 で あ る。ま た 、磁 場 を 横 軸 の 負 か ら正 に 変 化

さ せ た と き、及 び 正 か ら負へ変化 させ た と きの 両 方 の

場 合 に お け る 特 性 が 重 ね 合 わ さ っ た も の で あ る 。 こ の

図 か らわ か る よ うに 、そ の 二 つ の 特 性 に ず れ は 生 じ て

お らず、磁 化 反 転 に よ る ヒ ス テ リ シ ス は 見 られ て い な

い こ と が 分 か る。こ の 結果 は 強磁性 と な っ て い る で あ

ろ う他 の 11，17at °
／。の PdNi 合 金 で も 同 じ で 、ど れ も磁

化 の 反 転 効 果 は 観 察 さ れ な か っ た 。 こ の こ と か ら

ll−・22　at ％ の PdNi 合 金 パ ター
ン は 保 持 力 が 2．5　mT 以 上

の 硬 磁 性 で あ る と 考 え られ る 。磁 束 バ イ ア ス に よ る 位

相 シ フ ト効果 を 目 的 と す る 応用 の 場合、こ の よ う な保

磁 力 大 き さ は 特 に 問 題 は 生 じ な い だ ろ う。そ れ に 対 し、

磁 化 反 転 を 必 要 とす る メ モ リ応 用 で は 、保 磁 力 の 小 さ

な 軟 磁 性 を 得 る た め Ni 割 合 を 下 げ る 必 要 が あ る と 考

え ら れ る。
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図 4 強 い 磁 場 を加 え た 場 合 の 原 点 付 近 の

外 部 磁 場 特 性 （Pdo．7sNio ．22 合金 パ タ
ー

ン ）

3．3。PdNi が SQUID のインダクタン ス に与える影 響

　PdNi が SQUID の イ ン ダ ク タ ン ス に 与 え る 影響 に つ

い て 評 価 した。図 5 は Pd。．g6N 正o．04 の 合 金 パ ターン を形

成す る 前 後 の SQUID の lc−1、tl 特 性 で あ る。こ の 図 5 の

比 較 で は △1
、tl が 減少 し て お り、結 果 と し て 5，2％ の イ ン

ダ ク タ ン ス 増 加 と な っ た 。こ の PdD．g6Nio ．04 の 合 金 パ タ

ー
ン を 持 つ SQUID の 場 合 で は 2．7〜5．2 ％ の 増 加 が 得 ら

れ た。一
方 で 、他 の Ni 割 合 が IL1722 　at％ と な る PdNi

合 金 パ タ
ー

ン を 持 つ SQUID の 場 合 で は 増 加 は 見 ら れ

な か っ た。
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　 こ れ は 3．1 で 得 られ た よ うに ．Ni 割合 に よ っ て PdNi
の 性 質 が 異 な る こ と に よ る 違 い と 考 え られ る。PdNi

中 の Ni 割 合 が 多 く 強 磁 性 とな っ て い る 場合 は 、制御 電

流 に 対 して PdNi は ほ ぼ 影 響 を 与 え て い な い と 考 え ら

れ る。一方 で Ni 割合 が 小 さい 場 合 は 磁 性 ナ ノ 粒 子 的 に

振 る 舞 っ て い る と考 え られ 、制御電流 に 対 し PdNi 中

の Ni が 応 答 し イ ン ダ ク タ ン ス の 増 加 に つ な が っ て い

る と 考 え られ る。

［5］　H ．Ito，　 T．　 Okumura ，　 S．　 Yano ，　 H ，　 Akaike，　 A ．
F両imaki，　

“The　　threshold 　　and 　　resonance

characteristics 　 of 　 dc・SQUIDs 　 with 　 magnetic

nanoparticle 　　　patterns
，，

，　　　 2012　　　Applied
Superconductivity　　Conference　　（ASC 　　2012），
3EPN・03．

［6］ W ，A ，　Ferrando，　R，　Segnan，　and 　A ．　L　Schlndler，
“ Matrix　 and　 Impurity−Cluster　 Polarization　 in　Ni−Pt
and 　Ni−Pd　A 艮oys

”
，　Phys．　Rev ，　B，　vo1 ．5，　 no ．12，　pp．

4657 −4664 ，June，1972

4．結論

　PdNi 合 金 パ タ
ー

ン が SQUID に 与 え る 効 果 を評 価 す

る た め 、パ ターン 形 成 前後 で の SQUID の 外部磁場特性 、
Ic−1

。t1 特 性 を 評 価 し た 。 外 部 磁 場 特 性 に お い て は 、
Pdo．8gNio 、ii パ ターン を 用 い た と き 、冷却 時 に 磁 場 を 加

え る こ と に よ っ て 位相 シ フ タ を 実現 し た 。ま た 、PdNi

中 の Ni 割 合 が llat％以 上 の 磁 性合金 パ タ
ー

ン に 対 し て 、
−2 ．5〜＋ 25mT 程 度 の 強 い 磁 場 を 印 加 し た 場 合 で は 磁

化 の 反 転 は 見 ら れ な か っ た。一
方、Pdo．g6Ni 。．04 の 合 金

パ ター
ン を 持 っ SQUID の イ ン ダ ク タ ン ス 変 化 を 調 査

した と こ ろ 、2．7〜5．2 ％ の イ ン ダ ク タ ン ス の 増加 が 得

られ た 。こ れ は PdNi 合金 が ナ ノ 粒 子 的 に 振 る 舞 っ て

い る た め で あ る と 考 え られ る。

　 今 後 は 、冷 却 時 に 加 え る 磁 場 に よ っ て 位 相 の シ フ ト

量 を 完 全 に コ ン トロ
ー

ル す る こ と を 目指 す。さ ら に Ni

割 合 の 異 な る PdNi に つ い て 調 査 を 進 め、メ モ リ応 用

に 重 要 と な る．保 磁 力 の 制 御 を試 み る。
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