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Bi系酸化物超伝導体(001)ねじり粒界のジョセフソン接合特性
Characterization of (001) twist boundary as a Josephson-junctioninBi-based oxide superconductor
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1.序

酸化物超伝導体はその高い臨界温度と臨界電流特性に

より多様な応用の可能性があり,発見以来世界規模で実

用化を目指した研究が多く行われてきている.エレクト

ロニクスの分野においては特にジョセフソン素子として

の実用化の可否が大きな鍵である.

ジョセフソン素子にはさまざまなタイプがあるが,中

でもSIS (超伝導体一絶縁体一超伝導体), SNS (超伝導

体一常伝導体一超伝導体)などのトンネル接合型が制御性

の点で最も有望であり,多くの研究がなされている.し

かし実用化に当たって多くの問題を抱えている.現在の

ところ実用化は大変に困難な状況である.その原因は酸

化物超伝導体のコヒ-レンス長が大変に短くそのため障

壁層を大変に薄くしなければならない技術的困難さ,お

よび異種材料の接合であることにより良好な界面状態を

実現させる困難さ,とが挙げられる.このトンネル接合

塑ジョセフソン接合の特殊なタイプに｢粒界接合塑｣が

ある.これは文字どおり酸化物超伝導体の結晶粒界その

ものを利用したタイプのもので,上記のような問題点を

克服しており,しかも作製しやすいことから現在のとこ

ろ最も実用化に近いと言われている.実際Y系の傾角粒

界を人工的に作製し,特性を制御してSQUIDを作る,

という研究例1)･2)がある.

このように酸化物超伝導体の結晶粒界にはジョセフソ

ン接合という性質がある一方で臨界電流密度Jcを低下

させている原因であるという指摘がされている3).また

粒界割れや水分による劣化の原因にもなっており,実用

化に際しては結晶粒界の諸特性を評価し,制御していく

ことが重要である.

ここでは酸化物超伝導体の結晶粒界の特性評価の一環

としてBi2Sr2CaCu20Xの(001)ねじり粒界を取り上げ

る. Bi系酸化物超伝導体では(001)ねじり粒界が多数
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生成していることが電子顕微鏡観察から明らかにされて

いる4).この(001)ねじり粒界は弱結合部になってお

り5),ジョセフソン効果が観測できる可能性がある.

本研究ではまずC面ねじり粒界におけるJcのねじり

角依存性,特に∑-5 (格子点のうち5つに1つが一致

するような界面,以下同様), ∑-13, ∑-17などの規

則粒界における依存性について調べ,評価した.さらに

傾角粒界に比べて安定な(001)ねじり粒界でジョセフ

ソン接合となっているかどうかを調べるためにジョセフ

ソン効果の観測を試みた.

2.実　　　　　験

試料は単結晶片を固相接合させた双結晶(図1)を用

いた.まず単結晶を作製した.まずBi203, SeCO3,

CaCO3, CuOをBi:Sr:Ca:Cu-2.2:22:1:2のモル比で約3

hrエタノール中で湿式混合を行い, 800℃×5 hr仮焼

し,粉砕,再混合した.次いで1000℃×10hrにて溶解,

保持させ, 2℃/hrで800℃まで徐冷し,室温まで空冷

させた.そして得られたバルク試料を粉砕, -き開(結

合の最も弱いBiOサイトにおいて優先的にはがれる)

させ,約1 mmX2 mmX10-2bJJmの大きさの単結晶

片を得た.　この単結晶片の(001)面同士を任意のね

じり角でアルミナ板上で重ね合わせその上に約500gの

図一1　ねじり双結晶
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おもりで加圧して,赤外線イメージ炉中で880℃×5 hr

にて固相接合させることにより,双結晶が得られた.

双結晶界面でのJcは四端子法でJ -Ⅴ特性を測定する

ことによって得た.測定は30kで行った.

ジョセフソン効果の測定は同じく四端子法でⅠ-Ⅴ特

性をシンクロ･スコープで観測することにより行った.

測定条件は,双結晶試料をホルダーごと液体Heに浸し

て冷却し(4.2K), 10GHzのマイクロ波を照射すると

いうものであった.

3.実　験　結　果

図2-1, 2に双結晶界面のJ-Ⅴ特性を示す.ここで

J - (電流値)/(見かけ上の接合面積)
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図-2-2 J-Ⅴ特性　ねじり角360

である.曲線においてはあるJ値でまず有限抵抗が生じ

て緩やかに電圧が増加し,さらにJを増していくと急激

に電圧が立ち上がっていた.初めの電圧の立ち上がりは

双結晶界面の超伝導性が壊れる現象に対応し,急激な立

ち上がりは双結晶全体の超伝導性が壊れることに対応す

る.このように曲線上に裾の部分が存在することより,

双結晶界面が弱結合部であることがわかる.ここで急激

に立ち上がるところのJ値が双結晶のねじり角によって

異なっていることより,

接合面積率- (実際の接合面積)

/(見かけ上の接合面積)

も異なっているとわかる.もしも界面の100%が接合で

きているなら単結晶のJcと双結晶全体のJcは同じであ

る.それゆえ接合面積率は,

接合面積率- (J -Ⅴ曲線から得た双結晶全体のJc)

/(単結晶のJc)

で求めることができる.このとき

正確なJc値- (トⅤ曲線から得た界面のJc)

× (接合面積率)

で算出される.

図3に接合面積率のねじり角依存性を示す. ∑-5

(ねじり角36.80), ∑-13 (22.60), ∑-17 (28.10)の

規則粒界を持つねじり角において高い接合面積率が得ら

れている.また規則粒界でないねじり角では接合面積率

が低く,中には接合のできなかったねじり角のものも

あった.このように規則粒界において接合面積率が高く

なっていることはこれらの粒界の安定性を物語っている.

図4にはJcのねじりの角依存性を示す.こちらのほ

うも∑-5, ∑-13, ∑-17の規則粒界を持つねじり角

において単結晶と大きく変わらない程度の高いJc値が

得られている.また∑-5において理想的な∑値を中心
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図-3　接合面積率のねじり角依存性
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図-4　Jcのねじり角依存性

図-5　ジョセフソン効果
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とするピークが見られている.さらに小角(∑-1)に

おいてもねじり角を増すにつれJc値が減少していく傾

向がみられている. Jcについては以上のような規則粒

界における依存性が見られた.これは規則粒界において

は理想的なねじり角から角度がずれるにしたがって導入

された転位が増加していくのであるが,これらの転位に

おいては超伝導秩序パラメーターが減少する,すなわち

超伝導性が悪化するためにJcが減少していくからであ

ると説明できる.

ジョセフソン効果は全体的に接合面積が大き過ぎて観

測が難しく,ただ一つの双結晶試料において観測ができ

た. (図5) Ⅴ-0において直流ジョセフソン効果が観

測された. Ic-約0.7mAである.次に交流ジョセフソ

ン効果を示すシャピロ･ステップが観測され,さらにヒ

ステリシスを描いており,これらの観測から双結晶界面

はSIS型的なジョセフソン接合となっている,と結論

できる.

4.考　　　　　察

(001)ねじり粒界ではねじり角によるJcの変化がY

系傾角粒界に比べて小さく,また規則粒界でのJcが単

結晶とあまり変わらないことも併せて, (001)ねじり粒

界が電気的特性に村して比較的安定であると言える.

(001)ねじり粒界においてジョセフソン効果が観測され,

素子として利用できる可能性が考えられる. ∑-5, ∑

-13, ∑-17の規則粒界において接合面積率においても

Jc値においても高い値が得られており,素子としての

利用を考えた場合に,特に∑-5においては,構造的に

も特性的にも安定した接合を作製できることを示してい

る.またJcのねじり角依存性から,ジョセフソン効果

のねじり角依存性の可能性があり,ねじり角を変えるこ

とで素子の特性を制御できることが期待される.ジョセ

フソン効果のねじり角依存性を評価していくためには接

合面積の小さな接合試料を作製する必要があり,今後の

課題である.

5.結　　　　　論

以上の実験結果をまとめると以下のようになる.

1) J-Ⅴ曲線は裾を引いており双結晶界面は弱結合部

であることを示した.

2) ∑-5, ∑-13, ∑-17の規則粒界では接合面積率

が高く,これらの粒界の安定性を示している.また

Jc値でも高い値が得られた.

3) ∑-5においてJcのピークが見られた.また小角

においても同様の傾向がみられている. (001)ねじ

り粒界では傾角粒界等に比べ, Jcのねじり角依存

性が小さい.

4)双結晶界面において直流,交流ジョセフソン効果が

観測され,ジョセフソン接合となっていることがわ

かる.　　　　　　　　　　　　(1992年3月23日受理)
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