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第1章序論

1.1　本研究の背景

1 1 1 超伝導エレクトロニクスとジョセフソン素子

　超伝導エレクトロニクスとは､その名のとおり､超伝導体をエレクトロニクス

に応用した分野である｡超伝導現象は極低温で初めて現れるため､超伝導エレク

トロニクスの舞台は､極低温ということになる｡これは､ある意昧においては不

便なことである｡極低温勣作は室温側の制御系とのインターフェイスを難しくす

ると同時に､冷却のためにコストがかかるからである｡しかし､極低温､例えぱ

液体ヘリウム温度4.2Kは､熱雑音が室温(300K)に比べて1/7　5と小

さく､室温では達成できないような微弱な信号の検出や､小さな信号を用いての

論理演算を可能にする動作環境となる｡この点は､超伝導エレクトロニクスの大

きな特徴であり魅力と言えよう｡

　超伝導エレクトロニクスのもう一つの魅力は､量子効果であるジョセフソン効

果をその基礎に債いている点であろう｡ジョセフソン効果は､1962年､B.D.

Josephsonにより理論的に予言され1)､翌1963年にP｡W｡AndersonとJ｡M｡

Rowe11によって実験的に確認された2)現象である｡このジョセフソン効来は､

超伝導を示す物質の間に数nmの淳みの絶縁体を挟んでも超伝導電子が絶縁体を

トンネルすることにより超伝導電流が流れるという現象で､超伝導電子を記述す

る波動関数の両超伝導体間での位相差が顕著に現れる量子効果である｡このジョ

セフソン効果を示すジョセフソン素子は､さらにその強い非線形特性も加わって､

従来の半導体素子には見られない特徴を持ち､ジョセフソン素子が繰り広げる超

伝導エレクトロニクスのせ界を魅力的なものにしている｡

　ジョセフソン素子の特徴としては､高速性､高感度性､高周波性､高籾度性が

挙げられる｡高速性は､ジョセフソン素子のスイッチング時間が極めて速いこと

によるもので､コンピュータを始めとして各種のデジタルやアナログの信号の高

速処理3〉に応用される｡また､ジョセフソン素子は､低消費電力であるため､

高密度実装が可能になる｡このことは､配線による遅延時間も短縮でき､素子自
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身の高速性とあいまって､非常に性能の高い高速処理回路あるいはシステムの実

現を可能にする｡一方､ジョセフソン素子を含む超伝導ループ構造からなるSQ

UID(Superconduct　ing　Quantum　lnterference　Devices　:　超伝導量子干渉素

子)による微弱な磁場の検出は､ジョセフソン素子の高感度性を表している｡こ

のSQUIDは､各種の高感度磁束計や医療分野における心磁場や脳磁場などの

生体の微弱磁場測定に応用される4≒高周波性においては､ジョセフソン効果

の非線形性を応用したジョセフソンミキサーや､超伝導トンネル接合の準粒子ト

ンネルにおける非線形性を用いたSIS(Superconductor-lnsulator-

Superconduc　tor)ミキサーなどの高感度高周波検出素子が挙げられ､天体観測

などの研究分野で微弱信号の検出に使われている5)｡ジョセフソン素子の電圧

標準への応用6)は､ジョセフソン素子にマイクロ波を照射したときに現れる定

電圧電流ステップが､基礎定数(h/2e:hはプランク定数､eは電荷)と照

射したマイクロ波の周波数との積の整数倍の位置に現れる現象を応用したもので､

この素子の高精度性を示した典型的な例である｡

　このような特徴をもつジョセフソン素子は､超伝導体間を弱く結合させる方法

により､4種類に分類できる｡ニつの超伝導電極間に非常に薄い絶縁層をはさん

だSIS構造をしたトンネル型素子､トンネル型素子における絶縁層に常伝導金

属を用い､近接効果により両超伝導電極間を弱く結合させた近接効果型素子､超

伝導体表面に細い針をたてたポイントコンタクト型素子､およぴ超伝導電極間を

非常に狭く短いラインで結合させたマイクロブリッジ型素子である｡このうち､

素子特性の制御性や再現性の良さから､現在では､Nb/A10x/Nbトンネ

ル型素子が､SQUIDや論理素子などの超伝導デバイスに主に使われている｡

また､NbN系トンネル型素子も､Nb･系トンネル接合に比べてギャップ電圧が

大きいことから､論理素子やミキサーなどへの応用が検討されている｡

　Nb/A10x/Nbトンネル接合素子は､M｡Gurvitchらによって開発された

7)｡この素子は､高融点材料であり機械的強度に優れたNbを超伝導電極とし

て用いている｡また､トンネル障壁には､超伝導電極材科のNbとは別の材料の

AIの表面を熱酸化することにより形成されたA　1　203を用いている.このト

ンネル障壁はヽAIのNbに対する良好な濡れ性ヽ及びヽAI203の化学的安

定性のため､非常に高品質なものとなる｡そのため､当初ジョセフソン素子とし

て用いられた鉛合金素子と比べて､臨界電流密度の制御性が良《､優れた温度サ

イクル特性および電気的特性を持つ｡

　この素子の登場により､コンピュータ素子をはじめ､様々な超伝導デバイスの
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特性が向上し､超伝導エレクトロニクスは大きく発展した｡例えば､集積回路の

分野では､スイッチング時間1.5p　sヽ消費電力12μWと､半導体素子と比

較して非常に高性能な論理ゲートの作製に成功している8)｡しかし､集積度に

おいては､半専体回路が1チップ当り約2×106のトランジスタ数を含むのに

対し､ジョセフソン回路では1チップ当りの接合数が約2×104と半導体に比

べて2桁小さい9)｡集積度を高めるには､現在1ミクロン以上である接合サイ

ズをサプミクロンのオーダーに小型化する必要がある｡接合サイズの小型化は､

集積度の向上だけでなく､高臨界電流密度化とあいまって､スイッチング速度の

向上にもつながる｡また､この接合サイズの小型化および高隨界電流密度化は､

SQUIDやSISミキサーなどの超伝導デバイスにおいても､素子性能を向上

させる｡従って､ジョセフソン接合は､今後､接合サイズの小型化および高端界

電流密度化へと､その研究が進むことが予想される｡

1 1.2　トンネル接合小型化の必要性

　前節で述べたように､ジョセフソントンネル接合素子の小型化は､

　(1)集積回路における集積度の向上

　(2)超伝導デバイスの性能向上

につながり､超伝導エレクトロニクスをさらに発展させるためには極めて重要で

ある｡この節では､これら(1)､(2)について述べる｡

　(1)集積回路における集積度の向上

　これは､接合サイズの小型化により､論理ゲートなどの占有面積が小型化され

るために集積度が向上するというものである｡特に､論理ゲートファミリーの中､

4JL(4づunct　ion　Logic)1o)をはじめとするゲート内にインダクタンスを必

要としない論理ゲートは､その占有面積が基本的に接合サイズによって決るため､

接合サイズの小型化が直接集積度の向上に結び付く｡従って､半導体集積回路と

比較した場合､集積度がかなり劣るジョセフソン集積回路において､接合サイズ

の小型化が非常に重要となる｡また､接合サイズの小型化に伴う論理ゲートの小

型化は､ゲート間を結ぷ配線長の短縮につながり､信号の伝播遅延を小さくする

ことができるため､回路全体としての動作速度の高速化が可能になる｡さらに､

　(2)で述べるように､接合サイズの小型化は､接合容量の低下により､ジョセ

フソン素子のスイッチング速度を向上させることができ､ゲートの遅延時間の改
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善につながる｡これらの点からも､ジョセフソン集積回路における接合サイズの

小型化は意義のあるものとなる｡

　(2)超伝導デバイスの性能向上

　接合サイズの小型化による超伝導デバイスの性能向上は､接合の高臨界電流密

度化とあいまって可能となる｡ここでは､ジョセフソン素子のスイッチング特性

やSQUIDのエネルギー感度を取り上げ､これらの素子性能が､接合サイズ及

び接合の臨界電流密度とどのような関係にあるかを明かにした後､接合サイズの

小型化の重要性について述べる｡

　まず､ジョセフソン素子のスイッチング特性について述べる｡スイッチング素

子としてのジョセフソン素子には､情報媒体の違いにより､小さな抵抗により短

絡された接合､あるいは､抵抗短絡されていない接合の二種類のトンネル接合が

使い分けられている｡情報媒体として接合電極間の電位差を用いる場合､抵抗短

絡されていないトンネル接合が使用される｡このときの接合の電流一電圧特性は､

図1-1(a)のようになり､大きなヒステリシスがあるのが特徴である｡図中

のI｡は臨界電流と呼ぱれるものでヽ接合の両電極間を超伝導電子であるクーパ

ー対がトンネルすることによって得られる最大電流値である｡これ以上の電流を

素子に流そうとすると接合は電圧状態へと遷移することになる｡この接合特性を

利用した論理ゲートとしては､4JLやMVTL(Modified　variable　Thresh-

old　Logic)11)などが提案されている.一方ヽ1磁束量子(Do叶2.07fW

b)､つまり､時間積分が1磁束量子となる電圧パルスを情報媒体にする方式が

ある｡例えば､RSFQ(Rapid　Single-Fl　ux-Quantum)論理12)などがこれに

当てはまる｡このような論理回路の基本要素は､ジョセフソン素子を含んだ超伝

導閉回路である｡この超伝導閉回路内では､磁束は磁束量子の形で存在し､ジョ

セフソン素子は磁束量子を閉回路内に出し入れするゲートの役割をする｡この場

合のトンネル接合には､1磁束量子単位で磁束を出し入れする動作マージンを充

分持たせるため､図1-1(b)に示すヒステリシスがない電流一電圧特性を持

つような抵抗短絡された接合が用いられる｡

　電位差を情報媒体とする場合､回1-1(a)に示すように､接合電極間の電

圧がゼロである状態を論理レベルにおけ‾る"o"､電圧が発生している状態を"

1"に対応させて論理演算を行う｡このスイッチング動作について説明すると､

まず接合に臨界電流I｡よりも小さなバイアス篭流≒を流しておく.そこにlb

との和が≒を越えるような入力電流li｡を加える.このときヽ接合はヽ負荷直
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0

Rs

(b)電流一電圧特性(短絡抵抗あり)

(c)等価回路(負荷抵抗
　　RLを考慮したとき)

図1ぺ1.ジョセフソントンネル接合｡
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(d)等価回路
　　(短絡抵抗Rsあり)

線に沿!)て瞬時に電圧状態に遷移しヽギヤップ電圧vgを発生する.この電圧の

遷移をスイクチング勣作に用いるのである.ただしヽこの場合ヽI白を取り除

き接合に流れる電流を几以下に滅少させてもヽ接合は超伝導状態には復帰せずヽ

いわゆるラッチング動作となる｡

lb+lin

　　lc

　　lb

}
口
む
H
ヨ
U

Load　Line

外voltage

(a)電流一電圧特性(短絡抵抗なし)

Rむ

1

接合部

ib十

ぢ
Q
H
ヨ
い
)

lin

lc　'

lb

0 吸　voltage



　このときのジョセフソン接合素子のスイッチング時間は､ターンオン遅延時間

rtと立ち上がり時間r,の和として表される･rtおよび≒はヽ図レ1(c)

のヽ負荷抵抗REがジョセフソン接合に接続されたときの等価回路を解析するこ

とにより次のようになる13)｡

rt~(C(l)o/≒△I)lダ2

r　=RC=R LC`‘C　vg/I　｡

(1.1)

(1.2)

oは磁束量子ヽ△Iはド≒十I白)-lj　/I｡

h
/ Rは接合抵抗RJ 及び負荷抵抗R Eの並列接続回

ここで､Cは接合容量､4)

のオーバードライブ量であ

路における等価抵抗を表す.式(1.2)における最初の式変形はヽRJがこの

場合ヽ接合のサブギャクプ抵抗R9(図レ1(3)の電流一電圧特性における

電圧VがO≪V<V のときの抵抗)に相当し､R

となることを考慮した｡

L≪R､J となるため､R=R

またヽ二番目の式変形にはヽRE~Rい及び≒R

L

♂-4.♂

nn

vgを用いた.ただしヽR日はヽ接合の常伝導抵抗でありヽ図1-1(a)の電

流‾電圧特性における電圧Vがvg以上のときの抵抗である.

　式(1.1)ヽ(1.2)からわかるようにヽrt及ぴr,はヽ接合容量Cヽ臨

界電流≒ヽオ‾パ‾ドライブ量△Iヽギャップ電圧vjこ依存する.このうち

△I及びvgを‾定とするとヽスイクチング時間を小さくするにはヽC/≒を

小さくすれば良いことになる.言い替えればヽ接合の臨界電流密度をJ｡ヽ単位

面積当りの容量をC､としたときのC､/､1,を小さくすれば良い.ここで注意す

べきことはヽ几及びCjま共にトンネル障壁の厚さtに依存するため独立には

変えられないことである.しかしヽ簡単な考察によりヽJ,を高めればC､/几

を小さくできることがわかる.それはヽJ,はtの減少とともに指数関数的に増

加するのに対しヽCjよレlに比例して増加するためである.以上のことからヽ

高臨界篭流密度化によりスイッチング速度を向上できることがわかる｡しかし､

実際はヽ回路設計上の条件あるいは素子の消費電力の観点からI｡は制限される

ためヽI｡が一定の条件下1oでヽスイッチング速度の向上を目指さなけれぱな

らない｡そこで､接合サイズの小型化が非常に重要となるのである｡なぜなら､

I｡が‾定の条件下ではヽ接合面積を小さくすることによりはじめてJ｡を増加

させることが可能となるからである｡

　それでは､実際どれくらいの小型化が必要かということについて､一つの例を
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挙げてお《｡これまでに､MVTL　ORゲートにおいて､遅延時間1.5ps

/ゲート､消費電力12μWのものが得られている8几このゲートは､Nb/

AIOX/Nb接合により構成されヽ最小接合寸法1.2μm牡臨界電流密度

8.8　kA/cm2の条件で作製されたものであった｡このMVTL　ORゲー

トにおいて､遅延時間をサプピコ秒/ゲートにするためには､最小接合寸法がO｡

7μmφ以下ヽ臨界電流密度が26kA/cm2以上必要となることが予想され

ている｡よって､接合サイズのサブミクロン化が非常に重要となる｡

　一方､接合サイズの小型化の重要性ぱ､電圧パルスを情報媒体とする場合にも

当てはまる｡以下､この点について述べる｡電圧パルスを情報媒体とする場合､

前述したようにヽ小さな抵抗R､を用いて短絡することによりヽ図レ1(b)

のようなヒステリシスを示さない電流一電圧特性をもつトンネル接合を磁束量子

に対するゲートとして用いる.ただしヽR､の値はヽ接合特性におけるヒステリ

シスをなくすために次の条件を満たす必要がある｡接合の電流一電圧特性におけ

るヒステリシスの程度を示す指標としてヽマッカンバ係数β,と呼ぱれるパラメ

ーターがありヽ図1-1(d)に示すRドで短絡された接合の等価回路において

このβは

β｡
-

一 (2″≒R/(エ)o)RC°ωJRC (1.3)

となる.ただしヽRはR､および接合抵抗RJの並列回路における等価抵抗であ

り､

ωJ
-

- 2πlcR/(1〉o (1.4)

である.電流一篭圧特性のヒステリシスをなくすためにはヽこのβ,が1以下に

なるようにR,の大きさを選ぱなけれぱならないのである.この場合のジョセフ

ソン接合素子のスイッチング動作は､図レ1(b)を用いて説明すると次のよ

うになる.すなわちヽ接合に情報媒体である電圧パルスに伴う電流パルスI白

が入力されるとヽ接合に流れる電流≒+lhが瞬間的にI,を越えるためヽジ

ョセフソン接合の位相差§がπ/2を越えて増加すると同時にヽ接合両電極間に

電圧が発生する｡しかし､この接合は､電流一電圧特性にヒステリシスがなくな

るように抵抗短絡してありヽこれはヽ位相差φからみれぱその増加を妨げるよう

になっている.そのためヽ位相差≠の増加は2πだけに留まりヽ接合はヽ自動的
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にゼロ電圧状態に戻ることになる.こうしてヽその時間積分が1磁束量子のoに

なる電圧パルスが発生するのである｡

　このときのスイッチング特性は､電圧パルスが生じ始めるまでのターンオン遅

延時間rtおよぴ電圧パルス幅roによって決る･rtは式(1.1)と同じであ

るo‾方ヽ7oはヽ

ro⌒`'π/ωJ (1.5)

で与えられる12)｡

　さて､この電圧パルスを情報媒体とする場合においてのスイッチング特性の向

上もヽ電位差の場合と同様にヽI,に対して制限がつくためヽI｡が一定という

条件下で検討する必要がある･rtについてはヽ前に述べたようにヽ接合サイズ

を小型化し､臨界電流密度を増加させることにより､小さくすることができる｡

‾方ヽroに関してもヽ以下に示すようにヽ同じことが言える.゜まりヽ式(1.

4)で定義されたωJはヽ式(1.3)で定義されたβ｡を使゜てRを消去するとヽ

ωJ
-

- (2πI,β,/C(1)o)1ダ2 (1.6)

となりヽβ,が1以下の‾定値とするとヽωパま(几/C)1ダ2に比例する.こ

のI｡/Cはヽ前述したようにヽ臨界電流密度J｡の増加にともないヽ大きくす

ることができる.従゜てヽ接合サイズを小型化しJ｡を増加させることによりヽ

ωJを増加させヽroを小さくすることが可能となる.

　この場合についても､スイッチング速度と接合サイズの関係の具体例を挙げて

みる.RSFQ論理においてヽNb/AIOX/Nb接合を用いた場合ヽI｡゜

10　0μAヽβ,゛1の条件下でroがO.　5p　sとなるにはヽ計算機シミJ1レー

ションの結果から､接合寸法O.7μm角､臨界電流密度1　8　k　A/c　m2の接

合が必要となると予想されている12‰このことからも､やはり､接合サイズを

サプミクロンオーダーに小型化し､臨界電流密度を高めることが重要となるのが

理解できる｡

　次に､dc-SQUIDの場合について述べる｡dc-SQUIDは､図1-2

　(a)に示すように､インダクタンスLの超伝導ループ内に､トンネル接合を2

個含む構造を持つ｡各々の接合は､図i-1(d)のように小さな抵抗で短絡さ

れており､電流一電圧特性において､ヒステリシスをなくしてある｡つまり､式
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回路

　(1･3)においてヽβ｡S1を満たしている.この場合ヽSQUIDの電流-

電圧特性は回1-2(b)のようになり､SQUIDループに印加された磁束4)

によ゜て変調される.そこでヽSQUIDに21.以上のバイアス篭流lhを流

しておきヽSQUID両端の電圧Vを出力とするとヽVは磁束小に対し周期(po

の周期関数となる.このVの(l)依存性を利用することによりヽ(1)o(2.0　7　f

Wb)以下の微弱な磁場を測定することができる｡

R

(a)

一

一

㎜-

　　　　　　　V

(b)電流一電圧特性

図1-2.dc-SQU　ID｡
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V

I

lb

0



　d　c-SQUI　Dの感度は､SQUID内での雑音によって制限される｡この

雑音は､その周波数成分が0.1~1Hz以下のときに顕著になる1/f雑音と､

白色雑音からなる｡このうち､白色雑音は､接合サイズの小型化および高臨界電

流密度化により改善される｡ここでは､まず､白色雑音に起因するdc-SQU

IDの固有感度の式を導いた後､この固有感度が接合サイズの小型化及び高臨界

電流密度化により改善されることを述べる｡

　d　c-SQUI　D内での白色雑音の源は､SQUIDに並列に入った2つの接

合の短絡抵抗における熱雑音である｡この場合のSQUIDに発生する熱雑音電

圧スペクトル密度sjよヽ

S　=4k ET(R/2)

となる.これを等価磁束ノイズスペクトル密度S｡に変換するとヽ

s｡゜s､,/(a　v/a4))2

(1.7)

(1.8)

となる.ここでヽ∂V/∂4)はヽSQUIDの磁束一電圧変換係数を表す.S｡

を磁束ノイズエネルギーで表すと､

ε゜S｡/2L

となり､このεを白色固有エネルギー感度という｡

の感度を評価するための一つの指標となっている｡

　6こ対して最適化されたSQUIDでは､

β
-

- 2LI｡/(1)o~1

(1.9)

このεは､dc-SQUID･

(1.10)

の条件を満たしていなければならない｡この場合､SQUID臨界電流の磁束に

対する変調の大きさ△ljまヽおよそ4)o/2　L~≒となる.その結果SQU工

Dの出力電圧の変調の大きさ△Vはヽ△V~△I｡(R/2)~I｡R/2とな

る｡これを使って､近但的にav/∂くDを求めると､

av/a4)~△V/(4)o/2)~R/2　L

　　　　　　　　　　-10-
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となる｡式(1.7)~(1.11)を用いて εを求めると､

8TLア/R°4　゛k8Tア/(“jε=4k (1.12)

となる15).ここで､yはおよそ2~5の値をとる｡

　この結果からヽ白色固有Jネルギ‾感度eを小さくするにはヽ‰を大きくす

れば良いことになる.ただしヽβ,S1の条件を満たさなければならない.またヽ

実際にSQUIDを設計する上で､次に述べるような､考慮すべき条件がある｡

それはヽSQUIDに含まれる接合の臨界電流≒およびSQUIDインダクタ

ンスLの値が､熱雑音や信号人力回路の磁束トランスにおける人カコイルとの相

互インダクタンスとの関係から､決ってくることである｡つまり､人カコイルと

の相互インダクタンスを高めるために､Lを大きくしたい｡しかし､この場合､

式(1.　1　0)のβ~1を満たす必要があるため≒が小さくなるがヽ熱雑音を

考慮すると≒に最小植が存在することになる.このことからヽ現在はヽおよそ

I｡゜10μAヽL°100pHという条件で設計されている16).従ってヽと

を小さくするにはヽ几が‾定の条件でヽ゛Jを大きくする必要がある.これはヽ
電圧パルスを情報媒体に用いた場合のジ9セフソン素子のスイッチング時間ro

を向上させるのと同じ条件であり､接合面積を小さくし､臨界電流密度を高めれ

ばヽωJを大きくすることができヽSQUIDの白色固有JIネルギ‾感度εを小

さくすることができる｡

　現在の典型的なSQUIDは､接合サイズ1μm角以上､臨界電流密度1kA

/cm2以下の接合を用いて作裂されている｡この場合､4.2Kにおけるεは

数hから数十h(hはプランク定数で6.6　×　1　0-3リs)となっている｡しか

し､接合サイズをO.1μm角､臨界電流密度を1　0　0　kA/cm2とすれぱヽ

このεをO｡5hにすることができ､SQIUDの感度を大きく改善することが

できると予想されている16)｡

　以上､見てきたように､接合を小型化し､姑界電流密度を高めることにより､

超伝導デバイスの性能を向上することができる｡論理ゲートのスイッチング特性

においては､接合サイズを0.7μm以下にすれぱ､遅延時間をサプピコ秒オー

ダーにすることにつながり､また､SQUIDにおいては､接合サイズを0.1

μmにすれぱ､現在の感度を一桁改善することにつながる｡他にも､ここでは述

べなかったが､SISミ.キサーなどにおいても､接合サイズを小型化することに
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より､より高い周波数に対応できるようになり､性能向上につながるロ)｡この

ように､超伝導デバイスの性能向上のためには､接合サイズの小型化は極めて垂

要であることがわかる｡

1.1.3　微小トンネル接合作製技術上の課題

　トンネル接合を作製する場合､接合の構造によりいくつかの作製プロセスがあ

る｡その一つは､サンドイッチ型接合を作製する場合に用いられるフルウエハプ

ロセスである｡これは､基板となるSiウエハ上全面に下部電極､トンネル障壁､

上部篭極の三層膜を同一真空中で堆積した後､各接合を形成していくプロセスで

ある｡このプロセスでは､同一真空中で一挙にサンドイッチ構造を形成してしま

うため､超伝導電極やトンネル障壁がプロセスによる汚染や損傷を受け難く､優

れた特性を持つ接合を作製することができ､また､接合の均一性を高めることが

できる｡そのため､現在､ジョセフソン集積回路や､SQUID及びSISミキ

サーなどの超伝導デバイスには､このフルウエハプロセスにより作製したNb系

あるいはNbN系サンドイッチ型トンネル接合が主に用いられている｡一方､そ

の他の作製プロセスとしては､エッジ型接合を作製するための､同一真空中で三

層膜を堆積しないプロセス18)がある｡エッジ型接合は､その構造上､サンドイ

ッチ型接合のような上部電極配線層と下部電極間の絶縁分離を必要としないため､

微小接合の作製が容易であることを特徴とする｡しかし､その作製プロセスでは､

下部電極層を堆積後､一度真空を壊して､下部電極の加工を行ない､その後に､

トンネル障壁層及ぴ上部電極層を堆積するプロセスをとらなければならない｡そ

の結来､超伝導篭極やトンネル障壁にプロセスの影響を与えやすく､接合特性が

劣化しやすい｡

　本研究では､これらの作製プロセスのうち､フルウエハプロセスを用いたサン

ドイッチ型トンネル接合作製プロセスを研究の対象とした｡その理由は､前述し

たように､現在超伝導デバイスに用いられるトンネル接合が､このプロセスによ

り作裂された接合であること､及び､これまでに開発された三層膜成膜技術など

の接合作製技術を適用することができるからである｡従って､本論文における以

下の記述は､このフルウエハプロセスによるサンドイッチ型トンネル接合の作製

プロセスを念頭において書かれたものである｡

さて､前節では､トンネル接合における接合サイズの小型化による利点につい
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て述べた｡しかし､実際に接合サイズを小型化するためには､接合作製技術上克

服しなけれぱならない課題がある｡それは､(1)上部電極形成､および､(2)

絶縁分離である｡以下､この二点について述べる｡

　(1)上部電極形成

　ジ3セフソン集積回路においてヽ接合の臨界電流I,の均一性ヽ及びヽ再現性

は極めて重要なものとなる19).もしヽ回路内でI,のぱらつきがあるとヽその

回路の勣作マージンが設計値上の値より大きく減少してしまうからである｡また､

I,の再現性が低い場合も同様にヽ設計値からのずれが増犬するため回路の動作

マ‾ジンが縮小する.よ゜てヽ設計上の動作マージンを確保するにはヽ仁のば

らつきを抑えヽ几の再現性を高《する必要がある.

　臨界電流≒はヽ接合面積と臨界電流密度で決る.いまヽ臨界電流密度の再現

性および基板上でのばらつきなどを無視したときヽI｡の均一性および再現性はヽ

接合面積をいかに均一性の高いものにするか､あるいは､いかに再現性良《設計

サイズに加工するかに依存してくる｡

　接合サイズを微小化する際に問題となるのが､この接合面積の均一性及び再現

性であり､上部電極形成技術である｡上部電極形成工程は､通常リソグラフィー

エ程および反応性イオンエッチング(RIE)工程からなる｡このリソグラフィ

ーエ程におけるレジストパターンの形成が､接合サイズがサプミクロンのオーダ

ーになると､難しくなる2o)｡つまり､サプミクロンサイズの接合のレジストパ

ターンは､その接合面積において､均一性および再現性に乏しいのである｡これ

は､接合サイズが小さくなるにつれて､リソグラフィーに用いるレジストの膜厚

が厚いためによる解像度の低下､及び､現像によるレジストパターンの変形が無

視できなくなるためである｡この点をどう解決するかが､サプミクロン接合作製

上の一つの重要なポイントとなる｡

　一方､上部電極形成工程におけるRiE工程も重要な課題となる｡なぜなら､

RIE工程によって､接合のエッジプロファイルが決るからであり､また､接合

エッジ部のプラズマによる損傷の程度が決るからである2レ23)｡図1-3に示し

たように､接合のエッジにエッチング残さがあったり､プラズマにより損傷を受

けていたりすると､その部分は､超伝導性の劣化した弱い超伝導体あるいは常伝

導体として働くことになる｡接合サイズが微小化されると､そのような部分の全

接合面積に対する割合が増加するため､接合の電流一電圧特性に与える影響が無

視できない｡そのため､RIE工程においては､接合のエッジプロファイルを制
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御すること､及ぴ､プラズマによる損傷をできるだけ小さくすることが重要とな

る｡

プラズマに

よる損傷部
　　　　`､

/

X

上部電極Nb

　エッチング

/残さ

下部電極Nb

図1-3.反応性エッチングエ程の接合への影響｡エッチング残さや

プラズマにより損傷を受けた部分が超伝導性の劣化した超伝導体ある

は常伝導体として機能することにより､接合の特性を劣化させる｡

　(2)絶縁分離

　接合サイズを微小化したときに､課題となるもう一つの工程が､上部電極配線

層と下部電極間の絶縁分離である｡しばしば用いられる絶縁層にコンタクトホー

ルを形成するプロセスは､接合サイズがサプミクロンオーダーになると､極めて

難しくなる｡なぜなら､コンタクトホールは､絶縁分離の信頼性を高めるため､

接合サイズに比べて小さいサイズで､完全に上部電極上に位置決めされる必要が

あるからである｡そのため､接合サイズがサプミクロン化されると､コンタクト

ホール形成のためのアライメントを正確に行うことが非常に困難になるのである｡

　一方､図1-4に示すSNAP(Selective　Niobium　Anodization　Process)法

24)に基づくような､絶縁分離を上部電極層の陽極酸化により行い､絶縁分離お

よび上部電極形成を同時におこなうプロセスや､回1-5に示すSNI　P　(Sel仁

aligned　Niobium(nitride)lsolation　Process)法25)などのセルフアラインリ

フトオフ法を用いた絶縁分離､絶縁層のエッチバック平坦化によるセルフアライ

ンコンタクト法26ヽ27)は微小接合作製に適した方法といえる｡これらの方法は､

コンタクト用のマスクアライメントを必要としないからである｡しかし､これら

の方法を用いる場合にも課題が残されている｡　SNAP法では､接合サイズが小

さくなると､接合面積を決定するレジストパターンの下への陽極酸化の進行が無
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視できなくなり､接合面積の正確な決定を難しくすると同時に､接合サイズのば

らつきを生み出す｡また､トンネル障壁層近傍における陽極酸化のプロファイル

が接合特性に影響してくることも予想される｡一方､セルフアラインリフトオフ

法を用いる場合､リフトオフを確実にするためレジストの膜厚を厚くしなければ

ならないが､これは､リソグラフィーの解像度を低下させる可能性がある｡また､

リフトオフを確実に行うこと､および､リフトオフ後に絶縁屠のバリを残さない

ために､レジストのプロファイルをステンシル状にするなど､工夫を要する28)｡

また､エッチバック平坦化では､その終点をいかに検出するかが大きな課題とな

る｡

(a)

(b)

(e)

(d)

Nb

トンネル障椎

Nb

基板

レジストマスク

接合エッチ

　(RIE)

絶縁膜蒸着

　(SIO)

Nb配線

図1-4.SNAP法による接合作製工程｡

(a)

(b)

(c)

(d)

Nb

トンネル障壁

Nb

基板

レジストマスク

|恥極酸化

絶縁膜
蒸着

Nb配線

図1,5.SNIP法による接合作製工程｡
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1.　1.4　サプミクロン接合作製技術開発の現状

　サプミクロン接合作製技術上の課題は､上部電極形成工程および絶縁分離工程

であることを､前節で述べた｡この点を克服するために､これまでにさまざまな

試みがなされて来ている｡本節では､これまでに開発されたサプミクロン接合作

製技術を簡単に紹介する｡

　青柳らは､接合上部電極を梢度良く加工するために､CLIP(Cross　Line

Patterning)法を開発した29)｡この方法は､接合のパターニングにおいて､一

つの正方形のレジストの代わりに二つの直交した線状レジストを用いる方法であ

る｡これは､リソグラフィーエ程において､線状のレジストパターンの方が正方

形パターンよりレジスト像の崩れが少ないことに着目し開発されたプロセスであ

る｡この方法において､絶縁分離工程は､各線状パターン形成後､連続して絶縁

層を堆積､リフトオフすることによって行われる｡この方法を用いて作製した接

合の臨界電流密度の均一性は､NbN系接合では､O.5μm角の1024個の

接合に対し､最大最小で土21%､標準偏差で8.6%の結果を得ている｡また､

Nb系接合でも､1　0　0個の接合における最大最小で土22%(O.7μm角)､

士27%(O.　6μm角)､士32%(0.5μm角)の結果を得ている22)｡ま

た､彼らは､RIEによる上部電極形成工程において走査型電子顕微鏡観察を同

時に行い､エッジプロファイルを制御することを提案している22)｡

　CLIP法と同じ様に､線状レジストパターンを直交させて上部電極を形成し､

リフトオフにより絶縁分離する方法が､Dangらによって報告されている3o)｡こ

の方法では､上部電極の形成と同時に配線パターンが形成される｡作製されたO｡

5μm2の接合の特性はヽ臨界電流密度8kA/cm2ヽ接合の準粒子特性にお

けるリ‾クの少なさを示すパラメ‾タであるV,け≒Rlg)`‘35°Vを示

している｡

　Numataらは､上部電極を形成する際に用いるRIEプロセスについて検討を行

ない､上部電極のエッチングプロファイルが高品質のサブミクロン接合を作製す

る際の重要事項であることを指摘している21)｡彼らは､エッチングプロファイ

ルを制御することによりヽ1　0　0個のO.　1　3　μm2の接合においてヽV｡゜40

mv､臨界電流のぱらつきの標準偏差が17%のものを得ている｡接合作製は､

上部電極形成に1線ステッパーによるフォトリソグラフィー､絶縁分離にはテー

パーエッチングを利用したコンタクトホール形成を用いて作製している｡

　絶縁分離にリフトオフを用いたプロセスとして､先に述べたCLエP法以外に､

　　　　　　　　　　　　　　　　　-16-



いく9か提案されている.LichtenbergerらはヽフォトレジストヽS　I　O2膜ヽ

ポリイミドによる三層レジストを用いたプロセスを開発している28几三層レジ

ストはヽ上部電極層Nb上にヽ下から順にヽボリイミドヽS　i02膜ヽフォトレ

ジストである.まずヽ中間層SI02を上部聯フォトレジストのリソグラフィー

およびRIEにより接合パターン状に加工する.次にヽこのSiO2パターンを

マスクにポリイミドをエッチングし､続いて､接合上部電極を形成する｡その際､

オーバーエッチングを行い､上部電極をマスクパターンに対しアンダーカットさ

せる.次にヽ02プラスマによりポリイミドパターンをSI02パターンに対し

アンダーカットさせる｡こうすることにより､上部電極上に､理想的なステンシ

ル形状のリフトオフ用パターンが形成され､絶縁層の接合周囲の披覆およびリフ

トオフを確実にし､絶縁分離プロセスの信頼性を高めている｡また､Dierichsら

は､上部電極をフォトレジストパターンに対してアンダーエッチさせた後に試料

表面を陽極酸化し絶縁層堆積､リフトオフを行うプロセスを提案しているロ)｡

彼らはヽこの方法によりヽV｡゛40mvを示すO.8μm21の接合を作裂してい

る｡

　一方､上部Nb層の陽極酸化による絶縁分離プロセスとしては､SCAN

　(sel仁al　igned　contact　with　anodized　niobium)プロセス31)や､上部Nb

層を一部エッチングすることにより､陽極酸化すべき上部Nb層の厚さを薄くし､

陽極酸化の制御性を高めることを狙ったRHEA(ResisレHardened　Eteh　and

Anod　izat　ion)プロセス32)などが提案されている｡　SCANプロセスにおいて

はヽV｡~35mvのO.7μ゜角接合の作製に成功しておりヽRHEAプロセ

スにおいてはヽV｡が60mv以上の直径O･8μmの接合作裂に成功している.

　Ketchenらは､半導体プロセスに用いられる化学的機械的研磨を絶縁層の平坦

化に取り入れ､コンタクトを形成する技術を開発し33)､SQUID回路に応用

している34`35).この方法を用いてヽBaoらはヽV｡が60mvに相当するo.

026μm2の接合作製に成功している36).

　エッチバック平坦化による絶縁分離では､スピンコートによる平坦性の優れた

ポリスチレンを用い､RIEによってエッチパックする方法が報告されている2

6~27)｡LeDucらは､この方法を用いて､O｡16μm2のNbN系トンネル接合

の作製に成功している26)｡

　以上､これまでに開発されたサプミクロン接合作製技術について述べてきたが､

最後に､これらの技術の特徴を簡単にまとめてお《｡まず､線状レジストパター

ンを直交させて上部電極を形成するCLIP法やDangらの方法は､加工梢度を高
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くすることができるため､非常に優れた作製技術であるが､プロセスエ程を多く

必要とすることが短所と言えよう｡三層レジストを用いたLi　cht　enberger　らの方

法は､プロセスエ程を多く必要とすると同時に､Die　r　ichs　らの方法と同様に､上

部電極形成においてそのアンダーカット量を制御する必要があり､接合特性の均

一性が要求される集積回路には適さないと考えられる｡　SCANプロセスやRH

EAプロセスは､絶縁分離を容易に実現できるプロセスであるが､正確に上部電

極を決定できるかという点が課題となる｡絶縁分離における化学的機械的研磨や

エッチバック平坦化によるセルフアラインコンタクト法は､やはり､その終点検

出の制御性が課題となろう｡

1.2　本研究の目的

　本研究は､以上述べたような背景のもとで､Nb系ジョセフソントンネル接合

のサプミクロン化技術を開発することを目的とする｡Nb系ジョセフソントンネ

ル接合(Nb/A10x/Nb接合)は､その電流一電圧特性において理想的な

特性を示し､また､優れた温度サイクル耐性を持つため､超伝導デバイスを構成

する基本要素素子として非常に重要なものとなっている｡今後､Nb/A10x

/Nb接合に望まれることは､ジョセフソン集積回路の高集積化､及び､超伝導

デバイスの高性能化に必要な接合サイズのサプミクロン化である｡それゆえ､N

b/AIOX/Nb接合のサプミクロン化技術を確立することは､超伝導エレク

トロニクスの発展において大きな意義がある｡

　Nb系ジョセフソントンネル接合をサプミクロン化する上で解決すべき作製技

術上の課題が二つある｡その一つが､サプミクロントンネル接合の上部電極形成

であり､もう一つが､下部電極及び上部電極配線層間の絶縁分離である｡前者の

上部電極形成工程においては､接合サイズの設計値からのずれや､接合間の臨界

電流値のばらつきを抑えることを可能にする高加工精度Nbパターン形成技術及

び高品質なサブミクロン接合作製に不可欠なエッジプロファイル制御技術が要求

される｡一方､後者においては､接合サイズがサプミクロン以下と小型化されて

も､上部篭極と上部電極配線層間の電気柏コンタクトを確実にとることができ､

かつ､下部篭極と上部電極配線層間を確実に絶縁することができる制御性の良い

絶縁分離技術が要求される｡本研究では､これら二つの課題を解決すべく､サプ

ミクロン接合作裂技術の開発を行う｡
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　さて､これらの開発すべき技術の中で､本研究における接合サブミクロン化技

術の大きな特徴は､Nbの微細加工に集束イオンビーム(FIB)技術を応用し

ていることである｡通常､サブミクロンオーダーの微細加工は､i線ステッパー

を用いたフォトリソグラフィーや電子ビームリソグラフィーなどのリソグラフィ

ー技術と反応性イオンエッチング(RIE)技術を組み合わせて行われる｡RI

Eにおけるエッチングマスクを作製するリソグラフィー技術では､披エッチング

材料上に塗られたレジストを露光及び現像することより､エッチングマスクとな

るレジストパターンを形成する｡それに対し､本研究で提案するFIBを用いた

Nbの微細加工技術は､レジストを用いず､直接Nb上にGaイオンビームを照

射することによりパターンを描画し､そのままRIEを行うというプロセスをと

る｡そのため､加工精度を低下させる要因の一つであるレジスト現像時におきる

レジストパターンの変形を取り除くことができる｡本研究では､この微細加工技

術を上部篭極形成工程に応用してサプミクロン接合を作裂し､その特性を評価す

ることによって､サプミクロン接合作製技術における本微細加工技術の有効性に

ついて検証する｡

1.3　本論文の構成

　第1章においては､超伝導エレクトロニクスの中心的素子であるジョセフソン

素子の特徴､ジョセフソン素子の小型化の必要性､小型化する際の作製技術上の

課題を整理することにより､本研究の位麓付けを行った後､本研究の目的を述ベ

た｡

　第2章では､集束イオンビームを用いたNbの微細加工法であるFINP法



方性エッチングする際に用いられる低ガス圧､高入力パワーというエッチング条

件は適さない｡それゆえ､FINP法に適した高ガス圧及び低入力パワーという

エッチング条件で異方性エッチングを実現するRIE技術が必要となる｡まずは

じめに､高ガス圧､低入力パワーの条件下で垂直エッジプロファイルを実現する

ための方法について検討した後､メタルマスクを用いてのエッジプロファイル制

御を行い､その結果をもとに､FINP法におけるエッジプロファイル制御を行

う｡

　第4章では､サプミクロンジョセフソントンネル接合を作製する際に重要な課

題となる絶縁分離プロセスについて述べる｡この絶縁分離プロセスには､Arイ

オンピームミリングを用いたエッチバック平坦化プロセスを用いた｡はじめに､

エッチバック平坦化プロセスにおけるレジストコーティング条件及びArイオン

ビームミリング条件について述べた後ヽ絶縁層としてスパッタSiO2膜を用い

て行ったときのエッチバック平坦化特性について述べる｡また､平坦性向上のた

めにヽバイアススパッタS　iO2膜を用いたエッチバックプロセスによる絶縁分

離について述ぺる｡

　第5章では､第2章から第4章までに述べた技術をもとに行ったFINP法に

よるサプミクロンNb/A10x/Nbトンネル接合の作製､及び､その素子特

性の評価について述べる｡まず､通常のNb/AIOX/Nb三層構造を用いて

作製した単一接合の特性評価及び接合の臨界電流均一性評価を行う｡次に､Nb

/AIOX/Nb三層構造を用いて作製した接合の電気的特性における特徴及び

歩留りについての考察を行い､プロセス上の課題を明かにする｡続いて､三層構

造を用いたときの課題を克服するため､素子構造にNb/A1/Nb/AIOX

/Nbの五層構造を採用することにより､素子特性改善の検討を行った結果につ

いて述べる｡

　第6章では､総括として､本研究で得られた結果を整理するとともに､今後の

課題について述べる｡
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第2章　集束イオンビーム(FiB)を用いた
　　　　Nbの微細加工法--Focused-ion-beam

　　　　lmplanted　Nb　Patterning　(FINP)法

2.1　序

　超伝導デバイスの微細化が望まれる昨今において､その重要性が増してきてい

るのが､超伝導体の微細加工技術である｡集束イオンビーム(FIB)による微

細加工技術も､当然それにあてはまる｡FIBを用いた超伝導体の微細加工は､

これまでにいくつか試みられていが､その対象は､Y系やBi系の酸化物高温超

伝導体が中心であるレ4)｡酸化物高温超伝導体は4~5種類の元素から構成さ

れており､その超伝導性は一般的に結晶構造や組成比に敏感である｡そのため､

イオンビームを照射することによりそれらを変化させ､超伝導性を制御すること

が可能となる3)｡また､FIB照射による損僑層を選択的にウエットエッチン

グすることによりパターニングが行われている4)｡一方､Nbなどの金属超伝

導体のFIBによる加工は､FIBのスパッタエッチングによる微細パターンの

作製が主になっているのが現状である5ヽ6)｡

　本章では､集束イオンピームを用いた金属超伝導体Nbの新しい微細加工法を

提案する｡この微細加工法は､Ga集束イオンピームをNb表面に直接打ち込む

ことによりパターンを描画し､ふっ素系反応性ガスを用いた反応性イオンエッチ

ングを行うことによってパターンを形成する｡そのため､レジストエ程を必要と

せず､高い加工精度を持つことが期待される｡我々は､この微絹加工法をFIN

P法(Focused-ion-beam　lmplanted　Nb　Patterning　法)と名付けた｡この章で
　　　一　　　　　　　　　　　　　-　　　　　　　-　-

は､まず､FINP法におけるNbパターン形成工程及ぴこの方法の特微につい

て述べる｡次に､その基本特性となるFiB照射されたNbのエッチング特性及

び超伝導特性について述べる｡最後に､仁の技術を用いてトンネル接合を作製し､

その特性を評価することにより､この技術のトンネル接合作裂プロセスヘの適用

性について検討する｡
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2.2　FINP法とその特徴

　　FINP法はヽGa゛集束イオンビームの照射されたNbがCF4やS　F6など

のふっ素系ガスを用いた反応性イオンエッチング(RIE)においてエッチング

耐性をもつという現象をNbパターンの形成に応用した微細加工法である｡FI

NP法は､集束イオンビームを用いたイオンビームエッチングプロセスのなかの

表面改質法に属する｡

　FINP法におけるNbパターン形成工程を図2-Hこ示す｡

(a)Nb薄膜をスパッタ法などによりSiなどの基板上に成膜する｡

(a)

(b)FIB　exposure

　　　　　Ga゛ion　beam

(c)RIE　in　C政plasma

Nb

substrate

　　　　　　　こexposed　reglon

l　　　　　　　　　　　　　　　　　　､　|

(d)

　　　　　　　､-か'､X;f

図2-1.FINP法によるNbパターン形成行程
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　(b)G　a゛集束イオンビームを用いて､Nb薄膜の表面に直接パターンを描画

する｡

　(c)ふっ素系ガスを用いたRIEを行う｡この時､Ga･イオンビームの未照

射部のNbはエッチングされるのに対し､照射部はエッチング耐性を持つ｡

　(d)Nbパターンが形成される｡

　FINP法は､図2-1からわかるように､通常のリソグラフィーのようなレ

ジストエ程をふまずに､加工材料のNbに直接イオンビームを照射し､続いてR

IEによるエッチングを行うことによりパターンを形成する｡そのため､以下の

特長がある｡

　(1)　加工精度が高い｡

　レジストエ程を必要としないということは､プロセスを簡単にするぱかりでな

く､レジストの露光､現像などのプロセスによって生じるパターンの変形7)を

防ぐことができるため､パターンの加工精度を上げることが可能となる｡このパ

ターンの加工精度の問題は､微細な構造を必要とする素子を始め､素子特性の均

一性が要求される場合に非常に重要となってくる｡そのため､本加工法はパター

ン形成の精度を高めるという意昧において非常に有効な手段となる可能性を持っ

ている｡

　(2)　アスペクト比の高い加工ができる｡

　　レジストを用いて微細加工を行う場合に問題となるのが､アスペクト比であ

る｡微細なギャップなどを作製する場合､レジストの厚さ分､プラズマ中の反応

性イオンの加工部への入射が難しくなり､また､側壁へのエッチングされた粒子

の再付着などが起こりやすくなることが予想される8)｡そのため､アスペクト

比の高い構造の作製が難しくなる｡それに対し､本方法では､直接Nbに描画を

行い､エッチングを行うため､レジストを用いない分だけ､アスペクト比の高い

構造の加工ができる｡

　(3)　微細なパターンの描画ができる｡

　集束イオンビームはナノメーターオーダーまでビーム径をしぽることができる

ため､非常に微細なパターンの描画が可能となる｡

　以上の点は､現在微細加工に最も一般的に用いられている篭子ピームリソグラ

フィーあるいは縮小投影露光を用いたフォトリソグラフィーと比べた場合､本加

工法の大きな特長といえる｡

　一方､本加工法を用いるときの問題点は､次のことが挙げられる｡
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(1)FIB直接照射によるNbへの損傷｡

　FINP法を用いてパターニングしたNbは､マスクとしてではなく､素子の

一部として使用したい｡そのため､FIB照射による損傷は極力小さくしたい｡

この点をどう解決していくかがポイントとなる｡

　(2)リフトオフプロセスができない｡｡

　FINP法は､レジストを用いないため､平坦化プロセスやジョセフソン接合

を作製する際の絶縁分離プロセスにおいてしぱしば用いられるリフトオフプロセ

スができない｡しかし､この点については､エッチバックプロセスなどの平坦化

技術を導人することにより解決できる｡

2.3　FIB装腹とパターン描画

2.3.1　集束イオンビーム(FIB)装置

　本研究で用いたFIB装鶯ぱ､日本電子(JEOL)製J　I　BL-1　0　0型で

ある｡光学系のプロック図を図2-2に示す｡この装置はGa､ln､Au-S　i

Au-Si-Beなどの液体金属イオン源を使用可能である｡加速電圧は40kv

から100kvまで変化させることが可能である｡レンズ系は､コンデンサレン

ズと対物レンズの2段の静電レンズを用いている｡軸合わせは2段で各々静電型

2段のアライメント電極を用いている｡非点収差補正は静電型8極のユニットに

より行う｡ピームの走査は静電偏向による｡質量分離器はEXB型である｡2次

電子検出器を用いて試料からの2次電子像を観察できる｡描画は､手動あるいは

コンピュータ制御によって行われる｡

　本研究では､イオン源にGaを用い加速電圧60kv~100kvの条件でイ

オンピームによるパターン描画を行った｡その時のビーム径および入射イオンピ

ーム電流を表2-1に示す｡描画はコンピュータ制御で行った｡
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荼板枯品

コンデンサレンズ

EXB貿飛分離暇

試料ステージ

図2-2.集束イオンビーム装置(J　IBL-100型､日本電子製)の光学系｡

表2-1.集束イオンビームのパラメータ｡

Beam　Energy　(kev) 100 80 60

Beam　Cummt(pA) 57″100 50″60 3(r40

Beam　spot　Size　(μm)“O｡09 ″O｡12 “o｡i5
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2.3.2　描画パターンデータの作製および照射量算出法

　本研究では､簡易描画システム(PWS)を使ってパターンの描画を行った｡

そこで､この節ではPWSのソフトウェアによる描画パターンデータ作製法およ

びドーズ量の算出方法について簡単に述べる｡

　パターンの描画はヽ直径O.1μm程度のスポット状のビームを指定された座

標点に一定時間照射することを繰り返すことによって行われる｡以下に､描画プ

ログラムのパターンデータ作成手順を示す｡

　(1)倍率を設定する｡倍率は､パターンの大きさや精度によって決まる｡

　(2)ピームの走査できる範囲にX一Y座標系(X=2000~14383､Y

=2000~14383)を割り当てる｡ビームの走査可能な範囲は､倍率によ

って変るため､座標点の間隔も倍率によって変化する｡具体的に示すと､倍率2

00倍のとき最大走査範囲は300μmx300μmであり座標点の間隔はO｡

024μm(゜300μm/1　23　83)である.

　(3)描画したいパターンの座標を指定する｡パターンを構成する基本図形は矩

形､X型台形､Y型台形及ぴ点である｡これらの基本図形を組み合わせてパター

ンを作る｡

　(4)クロック､インクリメントを指定する｡クロックは1座標点当りのビー

ム照射時間､インクリメントはビームを何座標毎に照射するかを示すものである｡

　(5)パターンの走査回数を決める｡

　(4)および(5)のクロック､インクリメント､走査回数は必要とする照射量

1こよって決るものであり､任意性を含む｡

　次に､照射量の算出方法について述べる｡照射量は､基本的に入射イオンピー

ム篭流､倍率､クロック､インクリメントおよび走査回数によって決ってくる｡

　まずヽFiB付属の電流計によって測られた人射イオンビーム電流値八[p

A]､描画プログラムにおけるクロック£[μs]およびインクリメントaから､

最大走査面積の走査1回あたりの照射された電荷量を求める｡最大走査面積は､

座標数にして12383×12383に対応するので､電荷量Q[C]は

Q[C]゜(八×1　0　“　1　2　[A])゛(£×10‾6[sD　'　123832/a2

゜1.533×1　0“lox八 t/a2 (2.1)

となる｡　a2で割ったのは､x方向およびy方向の2方向考慮する必要があるか
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らである｡

　次に､倍率によって決る最大走査距離､つまりその倍率で走査可能な範囲の座

標数12383に対応する距離£[μm]を求める｡倍率Mと最大走査距離Lの

間には､M･L=60000の関係があり､

£[μm]
-

- 60000/M

となる｡

　よって､走査1回当りの照射量p'[C/cm2]は

p'[C/c　m2]=Q[C]/(£×1　0　-4　[cm])2

となる｡照射量を単位面積当たりに照射されたイオン数にして表すと

となる｡

した｡

y[/cm2]=D'/(1.602　2×10‘19[CD

(2.2)

(2.3)

(2.4)

で､本研究で用いたGaイオンビームは､Ga+が主であると仮定
`y･　`y･

t-k_

最後に､走査回数n回を考慮すると､照射量D[/cm2]は､式(2.1)､

(2.2)､(2,3)､(2.4)より

p[/cm2]=nxD''

　　　　　　゜2.6　5　9×107゛ち

となる｡

2.4　FINP法の基本特性

む n　･　M2/a2 (2.5)

　本節では､FINP法の基本特性として､Gaイオンビームの照射されたNb

のR工Eにおけるエッチング特性､及ぴ､超伝導特性について述ぺる｡エッチン

グ特性では､エッチング量のGaイオン照射量依存性､及ぴ､FIBビームエネ

ルギー依存性について､また､エッチング耐性の得られるメカニズムについて検
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討する｡これらのエッチング特性は､本加工法の基礎となる重要なものである｡

超伝導特性では､臨界電流及ぴ臨界温度についての評価を行う｡最初に､この基

本特性を調べる際に用いたNb薄膜の作製条件について述べた後､エッチング特

性､超伝導特性の順に述べる｡

2.4.1　Nb薄膜の作製条件

　Nb薄膜の作製は､rfマグネトロンスパッタリング法により行った｡スパッ

タリングは､到達真空度4×1　0-5　P　a　､Arガス圧2.5Pa､入力パワー2

00W､成膜温度室温という条件の下で行われた｡Nbのターゲットには､直径

3インチのものを用いた｡このときの成膜速度は57nm/minである｡基板

には､SI(1　0　0)単結晶ウエハが用いられた｡このスパッタ条件で成膜した

とき､ストレスフリーのNb薄膜が得られた｡また､膜厚が100　nm以上のと

きヽ成膜したNb薄膜はヽ超伝導臨界温度T｡゜8.8Kを示した.

2.4.2　FIB照射されたNbのRIEにおけるエッチング特性

　Si基板上に成膜した膜厚150nm~200nmのNb薄膜に､ピームエネ

ルギー60kevあるいは10　0玉evの集束Ga+イオンピームを照射し､C

F4プラズフを用いたRIEにおけるJ-ッチング特性を調べた.サンプルはヽ1

cmxlcm程度の小さなものが用意された｡これは､RIE時にサンプル全体

がほぽ均一にエッチングされるようにするためである｡　FIB照射は､PWS制

御により40μmx6μmの長方形状に行った.照射量はヽO~17×1　015

/cm2である｡　RIEは､標準的な平行平板型RIE装置を用いて行った｡サ

ンプルはヽ水冷された下部電極(陰極)上のヽS　i02テープルの上に置かれて

エッチングされた.エッチングガスにはCF4を用いヽ流量1　7.6　s　c　c°ヽ

ガス圧4~26Pa､入力パワー0,1　6W/c　m2のエッチング条件で行った｡

RIEは､Ga+イオンビームの未照射部分のNbが完全にエッチングされたと

ころで終了させた｡エッチングされたNb膜厚は､α-STEP触針式段差膜厚

計により測定された｡

　得られたRIEによるエッチング量の照射量依存性を回2-3に示す｡図2-3

　(a)~(e)はそれぞれCF4ガス圧が26Paヽ10Paヽ4Paのときの

実験結果である｡この結果から､ガス圧およびビームエネルギーに関わりなく､
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照射量を増やすことによりエッチング量が大幅に減少することがわかる｡これは､

後で述べるように､Gaの注入されたNbの表面層が､プラズマ中のFラジカル

と反応し不揮発性のふっ化ガリウム層を形成することにより､エッチングマスク

として働くからである｡この現象が選択エッチングを可能にし､パターン形成を

可能にする｡
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　図2　,3.　Gaイオンの照射されたNbのエッチング量と照射量の関係｡

●はFIBのビームエネルギーが100kev､□は60kevの結果を表す｡

良IEにおける流量およぴ人カパワーはそれぞれ､1　7.6　s　c　cm､　0.16

W/cm2であった｡

　　　　　　　　　　　　　　　-31-



　次に､ガス圧を変化させたときの特性の変化に注目する｡ガス圧を高くするこ

とにより､エッチングの選択性に改善が見られる｡これは､ガス圧を高《するこ

とにより､プラズマ中のイオンのエネルギーが減少し､注入層のスパッタエッチ

ングが抑制されたことによると考えられる9)｡同時に､Fラジカルの増加によ

り､注入されたGaのふっ化を促進させ､注人層のエッチング耐性が向上したこ

とにもよると考えられる｡次に､エッチングを防ぐためのしきい値が照射量に存

在する点に注目したい｡このしきい値は､Ga注人層がエッチングマスクとして

充分に機能するために必要な照射量を示し､パターン形成には非常に重要となる｡

なぜなら､しきい値より多《照射すれば､照射部のエッチングは進まないため､

RIE後のパターンの膜厚が保証されるからである｡もし､しきい値が存在しな

ければ､オーバーエッチングを行った場合に照射部の膜厚が大きく変化する可能

性が出てくる｡
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図2,4.注入されたGaイオンの深さ方向の密度｡
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　次に､FIBのピームエネルギーがエッチング特性に与える影響について考察

する｡各ガス圧において､ビームエネルギーの低い方がエッチング耐性が向上し

ていることがわかる｡これは､照射されたNb表面層のGaの密度が増加したこ

とによる｡注入されたGaの深さ方向の密度が､図2-4の様にビームエネルギ

ーに依存すると考えられるからであるlo)｡

　図2-3(a)~(c)から求まる各条件でのしきい値､しきい値以上でのエ

ッチング量および選択比を表2-2にまとめておく｡特に重要なパラメータは､

しきい値とエッチング量である｡なぜなら､パターン形成されるNbの膜厚を変

化させたとき､エッチング耐性の得られるメカニズムつまりNb表面に不揮発性

ふっ化ガリウム層が形成されることから判断すると､しきい値およびエッチング

量はあまり変化しないのに対し､選択比は大き《変化する可能性があるからであ

る｡

　以上の結果から判断すると､充分なエッチング選択性を得ようとするとき､低

いピームエネルギーによるパターン描画を行い､高いガス圧でRIEを行った方

がよいことになる｡しかし､FIBのビームエネルギーが低けれぱビーム径が大

きくなるため解像度が低下する可能性がある｡また､高いガス圧でのRIEは､

等方性エッチングを引き起こしやすく､微細なパターンを作裂する際に重要とな

る垂直エッジプロファイルを生み出す異方性エッチングを難しくする｡この点を､

どう解決するかが課題となる｡

表2-2.CF4RIEにおけるGa･FiBの照射されたNbのエッチング量に対する照

　　射量のしきい催､及ぴ､そのときの選択比｡(*は､必ずしも正確な値ではない｡)

100kev　Ga　FIB 60kev　Ga　FIB

CF4　Gas　Pressure　(Pa) 26 10 4 26 10 4

Threshold　Dose(x1015/cm2) 4.5 4.5 10.1* 3,4 3.4 10.1*

Etched　Depth(nm)1) 11 25 55* 5 14 40*

Etching　Selectivity　2) ≫12 ≫5.2 ≫2.6 ≫21 ≫7.6 ≫3.0*

1)しきい伎以上のFIBが照射されたNbのCF4RIEにおけるエッチング量｡ただし､RIEは､入

力パワー1　0　0Wで行っており､FIB照射されていない膜厚1　5　0~170nmのNbが完全にエッチン

グされたときに終了した｡

2)FIB照射されていないNbのエッチング量を､しきい催以上のFIB照射されたNbのエッチング量

で割った値｡
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　次にヽ反応性ガスにSF6を用いたときのJIッチング特性を調べた.RIE条

件は､2　2.　4sccm､10Pa､O｡1　6W/c　m2である｡結果を図2-5

に示す.CF4を用いたときの結果である図2-3(b)と比較してみるとヽ特

性的にはほぽ同じであることがわかる｡照射量のしきい値は､100kevのF

IB照射に対し4.5×1　0　1　5/　c　m仁60kevのFIB照射に対し3.4×

1　0　15/c　m2とヽCF4を用いたときの特性と一致していた.この結果からヽ

SF6もFINP法のふクチングガスとして適していると考えられる.ただしヽ

実際の微細パターンの形成には異方性エッチングが不可欠であるという観点から

するとヽ次章の第3章で述べるようにヽS　F6では異方性ふッチングの実現が難

しいため､FINP法のエッチングガスとしては奸ましくないということを付け

加えてお《｡
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図2'5･　G　3イオンの照射されたNbのSF6RIEにおけるJIッチング量と射量の関係.●は

FIBのビームエネルギーが100kev､□は60kevの結果である｡RIEにおけるガス

圧､流量及び人カパワーはそれぞれ､10Pa､2　2.4sccm､O｡16W/cm2であった｡
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　ここで､Gaの照射されたNbのRIEにおけるエッチング量が滅少するメカ

ニズムについて述べる｡前に述べたように､このメカニズムは､Gaの注人され

たNbの表面層が､プラズフ中のFラジカルと反応し不揮発性のふっ化ガリウム

層を形成することにより､エッチングマスクとして機能することである｡この結

論は､以下の検討から得られた｡

　図2-6はヽFINP法を用いて作製された幅O.4μmヽ膜厚4　50nmのN

bパターンのSEM(Scanning　Electron　Microsco

py)写真である｡　FIB照射条件は､100kev､1　0　×　1　0　1　5/　c　m2で

ありヽRIE条件はCF4ヽ17.6　sc　emヽ26PaヽO,　1　6W/e　m2で

ある｡このSEM写真から､FIBが照射されたNbの表面層に､エッチング時

にマスクとして働く薄い層が形成されていることが確認できる｡同時に､FIB

及ぴRIE条件が上記の場合､エッチングマスク層の膜厚は~30nmと見積も

ることができる｡次に､このエッチングマスクが形成される要因を調べるために､

FINP法によって形成された厚さ1　5　0nm､寸法10　0μmx　1　0　0μmの

Nbパターンの表面をオージエ電子分光法により分析した｡試料は､60kev､

15×1　015/c　m2の条件で描画された後ヽCF4ヽ1　7.6　s　e　emヽ26P

a､0.1　6W/c　m2の条件でエッチングされたものである｡オージエ電子分

光法による分析は､試料の表面をクリーニングせずに行われた｡得られたオージ

エ電子スペクトルを図2-7に示す｡Nb以外に､Ga､F､O､N､Cのピー

クが存在するのがわかる｡この結果から､RIEにおいて､プラズマ中のFラジ

カルと注人されたGaが反応することによ゜て生成したGaF3などの不揮発性

Gaふっ化物口)がエッチングマスクを形成していると考えられる｡その他にも､

GaがNb表面の自然酸化層中の酸素あるいは大気中の酸素と反応して不揮発性

Ga203　12)を形成したことによるとも考えられる.しかしヽ図2-6の7スク

層の厚さが~30nmであるのに対し､自然酸化層が1　0　nm以下口)であるこ

とから判断すると､Gaふっ化物が主にエッチングマスクとして機能していると

考えられる｡

-35-



　　　　　　図2-6.FINP法を用いて形成されたNbパターン｡

FIB照射条件は､100kev､10×1015/cm2であり､RIE条件は､

　　　　CF4ヽ　17誦sccm､2　6Pa､O｡16W/cm2であった｡
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図2-7,　F　INP法を用いて形成された厚さ1　5　0　nm､寸法100μmx1　0　0μmのNb

パターン表面のオージエ堂子スベクトル｡試料は､60kev､15×1　01　5/c　m2の条件で

描肖された後ヽCF4ヽ　17誦sccm､26Pa､肌16W/cm2の条件でエッチングされ

たものである｡
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2.4.3　FIB照射によるNbの超伝導性への影響

　FINP法でパターン形成されたNbは､他の材料をエッチングする際のエッ

チングマスクとしても用いることができる14)が､やはり超伝導素子の一部とし

て使用したい｡そのためには､FINP法によりパターン形成されたNbの超伝

導特性について知ってお《必要がある｡本方法ではGaイオンビームを直接Nb

に打ち込むことによりパターンを描画しているため､FIB照射がNbの超伝導

性に影響を与えることが充分考えられる｡そこで､この2.4,3節では､臨界電

流密度および臨界温度から､FIBの照射されたNbの超伝導特性を評価し､F

IB照射がNbの超伝導性に及ぼす影響の程度を見積もる｡

2.4.3.1　素子作製ブロセス

　超伝導特性の評価には､二種類の素子が用いられた｡一つは､FIB照射部が

RIE処理されていない幅5μmのラインを持つ素子である(図2-8(a)).

この素子では､FIB照射によりNbの超伝導性がどのように変化するかを調ベ

ることを目的とする｡また､この素子では､以下に示す作製プロセスからわかる

ように､FIB照射後にフォトレジストを用いてパターニングされるため､RI

Eにおいてエッチング耐性が充分に得られない照射量の試斜でも特性を評価する

(a)RIE処理なし (b)RIE処理あり

図2-8.超伝導特性評価用素子｡(a)､(b)の斜線部は､FIB照射された部分を表す｡

　(b)の素子は､(a)の素子に比べて､RIE処理されたことによりFIB照射部の膜厚が薄

くなっている｡
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ことができる｡もう一つは､FINP法により作製された素子に相当するもので､

FiB照射部がCF4ガス圧4Paヽ人カパワー1　0　0Wの条件でRIE処理さ

れた帽5がmのラインを持つ素子である(図2-8(b))｡二つの素子の違い

は､FIB照射後に照射部がRIE処理されるかどうかである｡後者のRIE処

理された素子では､RIE時のガス圧が4Paと低いため､FIBの照射された

部分のNbが少しずつエッチングされてい《｡そのため､前者のRIE処理され

ていない素子と比較すると､FエBの照射された部分の膜厚が薄くなっている素

子となる｡

　RIE処理されていない素子の作製プロセスを図2-　9-Aに従って説明する｡

Si基板上に堆積させたNb薄膜に､FIBによる描画を行う(図2-9-A(a))｡

描画は､ビームエネルギー100kevの下､照射量をO~40×1　0　15/　c

m2で変化させて行われた｡次に､フォトレジストの露光およぴ現像を行い､幅

5μmのラインのレジストパターンを形成する(図2-9-A(b)).その後､

RIEにより不用な部分のNbが完全になくなるまでエッチングを行う(図2-

9-A(c))｡

　一方､RIE処理された素子の作製プロセスは､次のようになる｡Si基板上

に堆積させたNb薄膜上に､フォトリソグラフィーによりギャップを持つレジス

トパターンを形成し､FIBによる描画を行う(図2-9-B(a))｡このとき､

描画パターンがレジストの縁に重なるようにする｡次に､RIEによるエッチン

グを行う(図2-9-B(b)).RIE条件はヽCF4ガス圧4Paヽ流量17,

6sccm､人カパワーO｡16W/cm2である｡以降のプロセスは､一つめ

の素子と同じで､5μm幅のラインのレジストパターンを形成し(図2-9-B

　(c))､RIEによりエッチングを行う(図2-　9-B(d))｡
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図2-9.超伝導特性評価用素子の作製プロセス｡(A)FIBを照射した後にフォトレジスト

を用いて幅5μ゜のラインにパタ‾ふングしたものヽ(B)FIBを照射した後にCF4ガス圧

4PaでRIEを行ない､その後でフォトレジストを用いて幅5μmのラインにバターニングし

たもの｡
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2.4.3.2　超伝導特性評価

　作製した素子の臨界電流I,および臨界電流密度J｡の照射量依存性を図2-1

0に示す｡この素子の成膜時のNb膜厚は170nmである｡測定温度は4.2

Kである･几はヽ測定された≒の値な膜厚測定から見積もった素子の断面積

で割って算出されたものである｡

　まずヽRIE処理されていない素子の特性に注目するとヽI｡ヽJ｡ともに照

射量が増加するにつれて減少しているのがわかる｡これは､FIB照射により超

伝導性が劣化していることを意昧している･几の減少の割合がI,のそれに比

べて小さくなっているのは､FIB照射によってNb表面がスパッタエッチング

されることにより素子の膜厚が薄くなるためである｡
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　次に､RIE処理された素子の特性と前者の素子の特性を比較する｡　RIE処

理の有無による素子の違いは､前述したように､膜厚に現れる｡つまり､RIE

処理された素子は､RIE処理されていない素子に比べてFIB照射部の膜厚が

薄いのである･≒ではヽ照射量が20×1　0　15/c　m2以上で二つの素子の値

が一致している.このことを几で見直すとヽ図からわかるようにヽRIEを行

うことによりJ｡の上昇が見られる.またヽ照射量が20×1　015/c　m2の素

子においてはヽJ｡がFIBの照射されていない健全なNbのものとほぽ一致し

ている｡これらの結果から､FIB照射されたNbの表面層に非超伝導層あるい

は超伝導性の劣化の著しい層が存在するのに対し､下部のNbはFIB照射の影

響をほとんど受けていないと解釈できる.J｡の上昇はヽその損傷層がRIEに

より取り除かれることにより､素子の断面積における損傷層の割合が減少したた

めと考えられる｡一方､照射量が1　5　×　1　0　1　5/c　m2の場合､RIE処理され

た素子はRIE処理されていない素子に対しヽI｡の低下が見られヽまたJ,で

はわずかな上昇がみられる.しかしヽFiBの照射されていないNbのJ｡と比

較するとその低下が見られる｡これは､RIE処理により膜原が薄くなったこと

が超伝導性に影響したことによると考えられる｡

　次にヽ臨界温度T｡についての結果を図2-11に示す.T,の評価にはヽ図2

-8(a)のRIE処理されていない素子が用いられた｡素子作裂には､成膜時

のNb膜厚が150nmおよび200nmのものが用意された｡　FIBの照射は

ピームエネルギー100kevの下で行われた｡図2-11からわかるように､

FIB照射によるNbのT,の低下はわずかである.T｡の低下の特徴はヽNb

膜厚が200nmのほうが1　5　0　nmのものに比べて小さいこと､及び､照射量

には大きく依存しないことである｡

　ここでヽJ｡およびT｡の結果に゜いて考察する.これらの超伝導特性の低下

は､Nb膜中のGaイオンの密度に大きく関係しており､Gaの密度が高いほど

超伝導性が劣化すると考えると説明できる｡図2-4に示したように､Gaの密

度は表面層では大きいが､一方､表面から充分離れた位漱では非常に小さくなっ

ており､照射量およぴその位置が多少変化してもほとんど密度が変らないような

分布になっていると考えられる｡それゆえ､表面層では非超伝導性を示し､その

下部層では超伝導性の劣化がほとんどないということになる.これはヽ几の結

果と一致する.またヽT,の結果も次のように説明できる.T,はヽ素子に対す

るFIB照射方向およぴ測定電流の向きを考慮した場合､表面層から充分離れた

超伝導性の劣化が一番少ない部分のT｡の値が現れる.そのような位置ではヽ照
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図2“1　1･FI　B照射されたNbの臨界温度Tcの照射量依存性.

射量を変化させた場合でもヽGaの密度の変化は小さいためヽ比較的T,の照射

量依存性が現れ難い｡一方､成膜時のNb膜厚の違いは､照射量の変化よりGa

の密度に反映しやすくヽT｡に影響したのである.

　以上の結果を考盧すると､FエB照射による損傷層の膜厚を大ざっばに見積も

ることができる｡ただし､この見積もりに対し､以下の仮定をする｡

　(1)FIBによる損傷は表面層のみであり､下部のNbは健全な超伝導層であ

る.つまりヽ下部のNbはFIB照射なしのNbと同じJ｡を持つ.

　(2)損傷層は非超伝導層とする｡

　(3)非超伝導層と健全な超伝導層間の相互作用を無視する.゜まりヽI｡の値

はヽ健全な超伝導層のみが孤立して存在するときのI｡の値に等しい.
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　損傷層の膜厚t[nm]は､FIB照射によってスパッタエッチングされた膜

厚を含めた場合､

t= {(≒o-I｡EI8)/I｡o}゛to (2.6)

で与えられる･≒o[A]ヽto[nm]はヽFIB照射なしの健全なNbの臨

界電流値および膜厚であり､I
cFIB
[A]ぱFIB照射後の臨界篭流値である｡

この膜厚は､FIB照射後に健全な超伝導層の所望の膜厚を得るために必要なN

bの膜厚を決定する際に目安となるパラメーターである｡

　一方､FIB照射後のNbに含まれる損傷層の膜厚(FIB照射によってスパ

ッタエッチングされた膜厚を損傷層に含めない場合の膜厚)t'[nm]は､

t゛ ゜{(J｡｡-J,EI8)/J,j　'　tH8 (2.7)

となる.ここでヽJ,｡[A/cm2]はヽFIB照射なしのNbの端界電流密度ヽ

J｡EI8[A/cm2]およびtH8[nm]はヽFIB照射後の陥界篭流密度お

よび膜厚である.またヽ.この式のJ,Eln[A/em2]およぴtHn[nm]にヽ

FINP法で形成されたNbパターンの値を代人することにより､パターン中の

損傷層の厚みを見積もることもできる｡

　図2-12に式(2.6)､(2.7)を用いて見積もった損傷層の膜厚を示す｡

図2-12(a)は､FIB照射によりスパッタエッチングされた膜厚を損傷層

に含めた膜厚tの照射量依存性を表している｡一方､図2-12(b)は､FI

B照射後のNb膜に含まれる損傷層の膜厚t'の照射量依存性を表している｡膜

厚tおよびt'ともに､照射量の増加にしたがい､増加している｡これらの結果

から､例えぱ､FIBを20×1　0　1　5/　c　m2　照射する際､健全な超伝導層とし

て1　00　nm必要ならぱ､図2-　1　2　(a)から､およそ1　5　0　nm~160n

mの膜厚のNbが必要となることがわかる｡また､FIB照射後のNbに存在す

る損傷層の膜厚は､図2-12(b)から30nm~40nmと見積もられる｡

図2-12(b)は､他に､FIB照射によるNbの損傷層を弱結合部として使

うジョセフソン素子の作製にも役立つと考えられる｡

　最後に､この損傷層と､エッチング特性において述べたGaふっ化物のエッチ

ングマスク層との関係について述べておく｡これまでの結果から､同一FIB照

射条件下での両者の膜厚を比較することができる｡回2-6から見積もられたエ
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ッチングマスク層の厚さは､~30nmであり､このときの照射条件は､1　0　0

kev､10×1　0　1　5/　c　m2であった｡損傷層におけるこのFIB照射条件で

の膜厚は､図2-12(b)から20~30nmと見積もられ､これらの値がほ

ぽ一致しているのがわかる｡このことは､エッチングマスク層と損傷層とを同一

視することができることを意昧しており､結局､Nb表面のGa注入層が両者と

なっていると結論付けることができる｡
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図2-12.FIB照射によるNbの損傷層の膜厚の計算値｡(a)は､F!B照射によりスパ

ッタエッチングされた膜厚を損傷層に含めた膜厚､(b)は､FIB照射後のNb膜に含まれる･

損傷層の膜厚の照射量依存性を表している｡
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2.5 FINP法に よる微刑加工例

　これまでの節では､FINP法の基本となるエッチング特性および超伝導特性

について見てきた｡次は､FINP法の加工限界や加工梢度についての検討が重

要になる｡この節では､実際に作製した微細パターンの例を示すことにより､こ

れらの点について述べる｡

　図2-13(a)はヽ幅O.1μmヽ長さ2.5μmのNbストリップラインで

ある｡作製プロセスは､次の通りである｡Si基板上にrfマグネトロンスパッ

タ法により170nm堆積させたNb薄預上に､2,5μmのギャップを持つレ

ジストパターンを形成した後ヽギャップ部のNbにヽF]TBによる幅O.　iμm

のラインの描画を行いヽ続いてCF4RIEによるJIッチングを行った.FIB

のピームエネルギーは100kevであり､照射量は27×1　015/c　m2であ

った｡また､RIEは､異方性エッチングのために､ガス圧4Paで行った｡流

量および入力パワーは､17.6sccm､Oパ6W/cm2であった｡このス

トリップラインの4.2Kでの臨界電流≒は1.4mAであった.このストリフ

プラインの厚さはヽFIB照射条件およびRIE条件からおよそO,　1　2μmと

見積もることができヽ臨界電流密度几は1×1　07A/cm2となった.この偵
は､もともとのNbの臨界電流密度1.6×107A/em2とほぽ等し《､プロ

セスによる劣化はほとんどないと考えられる｡

　この微細加工例から､少なくとも､O.　1μmまでの微細加工ができることが

わかる｡しかし､この寸法が､FINP法の加工限界かというと必ずしもそうと

はいえない｡なぜなら､FIB照射条件やRIE条件により代わってくる可能性

があるからである｡これらの条件が､最適化された場合､FIBのビーム径がそ

の加工限界を決める一つの目安となろう｡

　図2-13(b)は､0.3μmx　O｡3μmのNbパターンのアレーである｡

これらのパターンは､膜厚200nmのNbにピームエネルギー60kev､照

射量25×1　015/c　m2の条件で描画後ヽCF4RI　Eにより形成された.R

IE条件は､4Pa､17.6sccm､O　.　1　6　W/　e　m2であった｡このSE

M写真から､O｡3μm角のNbパターンの形状がかなり均一に形成されている

ことがわかり､FINP法は､加工精度の高いパターン形成技術であることがわ

かる｡このことは､FINP法が､ジョセフソン飽界電流の均一性が要求される

ジョセフソン集積回路用のサプミクロンジョセフソントンネル接合の上部電極形

成プロセスに有効な微細加エプロセスであることを示している｡
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　　　(a)幅O｡1μm､長さ2.5μmのNbストリップライン｡

　　　　(b)O,3μm　x　O,3　μmのNbパターンのアレー.
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2.6　Nb/A　I　OX/Nb　トンネル接合作製プロセスヘの応用

　FINP法は高い加工精度を持つことが期待できる｡従って､この観点からす

れぱ､前節で述べたように､サブミクロンジョセフソントンネル接合の上部電極

形成に有効な微細加エプロセスであると考えられる｡なぜなら､サブミクロン接

合の上部電極の形成には､加工精度の高い微細加工技術が要求されるからである｡

　しかし､一方で､FINP法を上部電極形成プロセスヘ応用する場合､FIB

の上部電極への照射が､その下にあるトンネル障壁に影響を及ぽす可能性がある｡

もし､その影響が大きければ､FINP法ぱ適用できないことになる｡そこで､

FIB照射によるトンネル接合の電気的特性への影響を検討した｡この節では､

その検討結果について述べる｡

2.6.1　トンネル接合作製プロセス

　Nb/AIOX/Nb接合作製プロセスを図2-14に示す｡まず､Si基板

上にNb/A10x/Nbの三聯膜をDCマグネトロンスパッタ法により成膜す

る(回2-14-a)｡上部電極Nbおよび下部電極Nbの膜厚はそれぞれ200

nm､1　0　0　nmである｡トンネル障壁は､9nmのA1の表面を酸素雰囲気中

で熱酸化することによって形成される｡A1の酸化条件は､純酸素を用いて1.

0Torr､30分である｡この酸化条件のとき､接合の臨界電流密度は350

A/cm2であった｡次に､FIBによる描画を行う(図2-14-b)｡接合サ

イズはヽ10μmx10μmである.比較的大きい接合を用いた理由は､この実

験の目的がFIBの照射がトンネル接合にどのような影響を及ぼすかを調べるこ

とにあるからである｡次に､RIE,によって上部電極を形成する(図2-14-c)｡

RIE条件は､人カパワーO｡1　6W/c　m2で､ガス種､流量およぴガス圧は

CF　17.6sccm､10Paである｡上部電極形成後､フォトリソグラフ

ィーおよぴRIEによって下部電極を形成する(図2-14-d)｡次に､コンタ

クトホールを決定するレジストパターンを形成後､試料の表面を30nm陽極酸

化し､さらにSiOを400nm蒸着､統いてリフトオフを行う(図2-1　4-e)｡

配線層Nbと下部電極が短絡しないように､コンタクトホールのサイズを接合サ

イズの10μmx10μmに対して5μmx5μmとしヽJンタクトホールが完

全に接合内にできるようにしてある｡次に､試料表面をスパッタクリーニングし

た後､Nbを700nm堆積し､フォトリソグラフィーおよぴRIEによって配
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線パターンを形成する(図2-　1　4バ卜｡

　一つの試料上には､同じ照射量の下でビームエネルギーを60kev~1　0　0,

kevに変化させたときのFIB描画による接合と､それ以外にフォトリソグラ

フィーによる接合を用意し､接合特性の違いを評価できるようにした｡

a)
　　　　　　　　　｡,1,｡Nb　200nm

　　　　　　　　　4-　AIOX　9nm

　　§鰯胆胆厠朧　　　　Nb　100nm
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　図2-14.FINP法を適用したNb/A10x/Nb接合作製プロセス｡

(3)三層膜堆積.(b)FIB描画.(c)CF4RIE.(d)下部電極形成.

　　　　(e)陽極酸化後､SiO蒸着及びリフトオフ｡(い配線形成｡
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2.6.2 接合の電気的特性

　図2-15に作製した接合の4.2Kでの電流一電圧特性を示す｡図2-15(a)

　(b)は､それぞれフォトリソグラフィーおよびFIB描画によって作製された

接合のものである｡　FIB描画条件は､ビームエネルギー60kev､照射量1

0×1　0　1　5/　c　m2　である｡フォトリソグラフィーにより作製された接合は､ジ

3セフソン姑界電流≒プ320μAヽギヤップ電圧vg°2.　8　9　°Vヽギヤッ

プ電圧における電圧の遷移幅△vg°　O　.　1　5　“‘1Vヽサブギャクプリ‾クの指標

であるクォリティーパラメーターV｡゜53mvであった.(vjよヽ2mvに

おける準粒子特性から算出したサプギャクプ抵抗RHと≒との積でヽこの値が

大きいほどリークの少ない接合であることを表している｡)一方､FIB描画に

よる接合はヽlc°3　10μAヽvg°2.86mvヽ△vg2　0　.　1　5　mvヽvliヽ

=4　8mvであった｡これらの植を比較すると､両者の特性はほとんど同じであ

h
/ FINP法はトンネル接合における上部電極形成プロセスに応用可能である

ことがわかる｡

　次に､FIBのビームエネルギーおよび照射量を変化させたときの接合特性

　(4.2K)におけるvgヽ△vgヽV…を図2-16に示す.図中におけるピ‾ム

エネルギーがゼロのデータは､フォトリソグラフィーを用いて作裂した接合のも

のである｡

　まず､ビームエネルギーの接合特性への影響を評価する｡　100kevの高エ

ネルギーを持ったイオンビームを照射してもAIOXトンネル障偕が破壊されて

おらずヽV｡゜18mv~20mvを示す特性を得られたことはヽ注目すべきで

ある.またヽvg及び△vgの劣化もO.1“IV以下と小さい.このことぱヽFI

B照射により接合特性は劣化するものの､その程度は比較的小さいことを示して

いる｡しかし､このような特性も､ピームエネルギーを低下させることにより大

きく改善されることがヽこの図からわかる.特にヽV｡がヽビームJIネルギーを

100kevから80kevに低下させることにより､20mvから50mv程

度まで大きく改善されている.V｡~50mvはヽデゾタル応用に必要とされる

V｡≫30mvと比較すると15)ヽ充分大きな値でありヽ実用上ヽ全く問題はな

い値である｡また､80kevから60kevに低下させると､その程度は小さ

いが､さらに改善がみられる｡これらのことから､80kev以下のFエB照射

によるAIOXトンネル障壁への影響は無視できるとみなせる｡
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(a)フォトリソグラフィー(x:lmv,y:100μA).

(b)FIB描両(x:lmv,y:　1　0　0μA)｡

　　　　　　図2,1乳　作製した10μm角の接合の4.2Kでの電流一定Hミ特竹｡

(a)フォトリソグラフィーにより作製された接介､(b)FINP法により作製された接合｡

FIB描画条件は､ビームエネルギー60kev､照射量10×1　015/cm2であった｡
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図2-16.イオンビームエネルギーおよぴ照射量を

　　　変化させたときの4.2Kでの接合特性｡

　一方､照射量の観点から評価すると､図2-i6からわかるように､5×10

1　5/　c　m2　と10×1　0　15/c　m2の特性の違いはほとんどないように思われる｡

一見､5×1　0　1　5/　c　m2　の方が特性が良さそうに見える｡しかし､同一試料上

のフォトリソグラフィーで作製した接合の特性を比較してみると､5×1　0　1　5

/em2照射の試料の特性の方が良い｡そのため､5　×　1　0　15/c　m2と10×

1　015/c　m2の特性の違いは､FIB照射の影響ではなく､それ以外のプロセ

スによる試科間のぱらつきによるものと考えられる｡

　さて､これらの接合特性の変化は､上部電極NbとAIOXトンネル障壁層と
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の界面付近のGaの密度が接合牲匠に影響していると考えることにより説明でき

る｡接合特性のビームエネルギー依存性については､ビームエネルギーが高くな

ると､図2-4に示したように､Gaが深くまで注入されるようになり､上部電

極NbとA10xトンネル障壁層との界面付近のGaの密度が高くなる｡その結

果､接合の特性に影響を及ぽすようになる｡一方､照射量に依存しないのは､G

aイオンがトンネル障壁層に達するまでの距離が長いために､照射量の違いがト

ンネル障壁層付近のGaの密度に反映されないことによると考えられる｡

　以上の結果をまとめると､次のようになる｡

･ビームエネルギー80kev以下のFIB照射は､接合特性に影響を無視でき

　る｡従って､FINP法のトンネル接合作製プロセスヘの適用が加工である｡

･接合特性はピームエネルギーを低下させることによって大きく改善される｡

･接合特性は､照射量には10×1　0　1　5/　c　m2　以下において依存しない｡

･接合特性には､上部電極NbとA10xトンネル障壁層との界面付近のGaの

　密度が影響していると考えられる｡

2.7　結言

　本章では､集束イオンビームを用いたNbの微細加工法であるFINP法を提

案した｡　FINP法は､Gaイオンビームを用いてNbに直接パターンを描画し､

ふっ素系反応性ガスを用いたRIEを行うことによってパターンを形成する｡こ

れは､表面層に注人されたGaイオンが､反応性プラズマ中のふっ素と反応し不

揮発性ガリウムふっ化物を形成しエッチングマスクとして働く現象に基づいた加

工法である｡

　FINP法の基本特性として､Gaイオンビームが照射されたNb薄膜のエッ

チング特性を調べた｡その結果､FIBの照射条件としては､ビームエネルギー

が低く､照射量が多い方が､またRIE条件としてはガス圧が高いほど､未照射

のNbに対して大きなエッチング選択比が得られることがわかった｡これは､表

面層のGaの密度と､RIEにおける反応性イオンによるスパッタ効果に関係し

ていると考えられる｡FIB照射によるNbの超伝導性への影響に関する検討で

は､FIB照射により表面屠に非超伝導層が形成されるが､下部層ではほとんど

FIBの彩響は受けていないことがわかった｡

　FiNP法を上部電極形成プロセスに用いて作製したNb/A10=x/Nbト
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ンネル接合の特性評価を行った｡これは､サブミクロンサイズのトンネル接合を

用いたジョセフソン集積回路の作製プロセスヘの導人を念頭においたものであっ

た｡接合の特性は､FIBのビームエネルギーが低い場合､フォトリソグラフィ

ーによる接合とほぼ同じ特性を示した｡このことから､FIB照射によるトンネ

ル障壁層への影響はほとんどな《､FINP法はトンネル接合作製プロセスヘ適

用できることがわかった｡

　FINP法の課題としては､アンダーカットのない垂直なエッジプロファイル

をもつNbパターンをどう実現するかである｡　FINP法において､G　a.の照射

されたNbが充分なエッチング選択比を得るためには､RIEのガス圧を高《す

る必要があるが､これぱ等方性エッチングを引き起こす｡よって､充分なエッチ

ング選択性と異方性エッチングとの両立を検討する必要がある｡このことは､第

3章で議論される｡
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第3章　FINP法における

　　　　　　　　エッジプロファイルの制御

3.1　序

　サプミクロンオーダーの微細加工を考えたとき､パターンの垂直なエッジプロ

ファイルを生み出す異方性エッチング技術は不可欠である｡なぜなら､側壁方向

へのエッチングを伴う等方性エッチングは､アンダーカットを引き起こし､加工

精度を低くする要因になるからである｡加工寸法が小さくなるにつれて､この問

題は重大なものとなる｡さらに､この異方性エッチング技術は､サプミクロント

ンネル接合の作製において､高品質な接合を得るのに不可欠な技術となる｡なぜ

なら､上部電極のエッジプロファイルが接合特性を決める一つの大きな要因にな

るからであるlヽ2)｡上部電極のエッジにエッチング残さなどがあると､その部

分が超伝専性の劣化した弱い超伝尋体あるいは常伝導体として働く｡接合寸法が

サブミクロン以下になると､このようなエッチング残さの接合特伺への影響が賊

視できなくなるのである｡そのため､サブミクロン接合の上部堂極のエッジプロ

ファイルは垂直である必要があり､その垂直なエッジプロファイルを生み出す異

方性エッチング技術が要求される｡

　第2章において､高加工精度性をその特徴とするFINP法(Foeused-ion-

beam　lmpl　anted　Nb　Pat　t　erni　ng　法)を提案した｡しかし､これは､その反応性
　　　-　　　　　　　-　-

イオンエッチング(RIE)工程において､異方性エッチングによるエッジプロ

ファイルの制御が確実に行われた時にいえることである｡また､FINP法のサ

ブミクロン接合作製プロセスヘの応用を目指す場合､このエッジプロファイルの

制御は､上述した理由により､避けて通ることのできない課題となる｡

　しかし､FINP法においては､通常､異方性エッチングを実現する際に用い

る低ガス圧､高人カパワーというRIE条件3)は適さない｡その理由は､エッ

チングマスクとして働くGa注入層のエッチング耐性にある｡このエッチングマ

スクは､完全にエッチング酎性を持ったものではなく､プラズフ中のイオンによ

るスパッタリングによってエッチングされる傾向にある｡それゆえ､異方性エッ

チングを実現する低ガス圧､高人カパワーというRIE条件3)下では､充分な

　　　　　　　　　　　　　　　　　-55-



エッチング選択比を得ることができないのである｡

　この章では､以上のような背景のもと､FINP法において､充分なエッチン

グ選択比と異方性エッチングの両立するRIEプロセスの検討を行う｡つまり､

できるだけ高いガス圧で､しかも異方性エッチングを実現するプロセスを検討す

る｡まず､異方性エッチングを実現するダはどうしたら良いかを議論した後､メ

タルマスクを用いた場合のエッジプロファイルの制御を論じ､その結果にもとづ

いてFINP法におけるエッジプロファイルの制御について検討する｡

3.2　エッジプロファイル制御法----ローディング効果の利用

　この節では､垂直エッジプロファイルを生み出す異方性エッチングを実現する

するための方法について検討する｡

　図3-1は､RIEにおけるプラズマ中の中性ラジカルや反応性イオンなどの

反応種の振る舞いを示したものである｡中性ラジカルは､方向性を持たず､試料

に対し様々な方向から入射し､エッチングを進行させる｡そのため､試料に対し

垂直方向のエッチングだけでなく､水平方向つまり側壁方向のエッチングにも寄

④反応性イオン

④中性ラジカル

図3-1.プラズマ中の反応種の振舞い｡
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与する｡一方､反応性イオンは､RIE装瀧の陰極付近にできるシースにより加

速されるため､あるエネルギーを持って､談科に対し垂直方向に入射する｡この

ときの試料表面でのイオン衝撃は､中性ラジカルと披エッチング材料との反応を

促進させ､垂直方向のエッチング速度を上昇させる｡また､披エッチング材料の

種類によっては､イオン衝撃の効果によって初めてエッチングが進行するものも

ある｡これらのことから､反応性イオンは､方向性エッチングを生み出す重要な

反応稜となる｡

　側壁方向のエッチングが主に中性ラジカルによるものであることを考慮すると､

この反応種と白発性反応する､つまり､イオン衝撃や電子衝撃を必要とせずにエ

ッチングされる材科のエッチングでは､容易にアンダーカットが生じることにな

る｡捉って､このような材料では､何らかの方法により､中性ラジカルと側壁と

の反応を抑えることが､異方性エッチングを実現するために必要不可欠となる｡

そのひとつの方法が､エッチングプロセス中に生じた反応生成物の利用である｡

つまり､この反応生成物を､ラジカルと側壁との反応を防ぐための側壁保護膜と

して用いるのであるo｡

　それでは､ふっ素系プラズ7によるNbのエッチングの場合についてみてみる｡

NbとFラジカルとの反応は自発性3)であるためヽCF4やSF6などのプラズ

マを用いたNbのエッチングでは､側壁方向のエッチングが容易に起こる｡従っ

て､異方性エッチングを実現するには､Fラジカルと側壁との反応を防ぐ必要が

ある｡その方法として､前述の側壁保護膜の利用が報告されている3パ)｡　LeDue

ら3)はヽCF4を用いて異方性ふクチングを実現しているがヽこれはプラズマ支

援形成されたポリマーが側壁保護膜として機能したことによるとしている｡また､

Adelerhofら5)はヽSF6を用いて垂直JIッジプロファイル実現しているがヽこ

れはレジストからの生成物が側壁保護膜を形成したことによるとしている｡いず

れの場合もエッチング条件は､低ガス圧､高人カパワーであった｡このようなエ

ッチング条件では､前節で述べたように､FINP法では､充分なエッチング選

択性が得られないので､これらの方法は適さないことになる｡

　一方､中性ラジカルと側壁との反応を抑える方法は側埜保護以外にも考えられ

る｡側壁への中性ラジカルの人射量を減少させる､つまり､プラズマ中での中性

ラジカルの量を減少させるという方法である｡この方法は必然的に垂直方向のエ

ッチングレートを低下させるが､前述のFINP法における特殊事情を考慮する

ことにより､我々は敢えてこの方法に注目した｡

　それでは､プラズマ中での中性ラジカル量を減少させるにはどうしたら良いか
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ということになる｡その解決策の一つが､ローディング効果の利用である｡ロー

ディング効果は､披エッチング材料の面積が増加したとき､プラズ7中の中性反

応種が過剰消費されることによって､そのエッチングレートが低下するという現

象である6ヽ7)｡そこで､披エッチング材料である試料のほかに､中性ラジカル

を消費するための材料をRIEリアクターに入れ､試科と同時にエッチングを行

うことにより､異方性エッチングが実現可能であると考えられた｡

　以下の節では､この方法に基づいて検討された結果について述べられている｡

3.3　実験方法

　本研究では､RIE装置として､標準的な平行平板型リアクター(日電アネル

バ製､D　EM-4　5　1)を用いた｡カソード電極およびアノード電極ともに材質

はステンレススチールであり､両電極間の距離は100mmである｡カソード電

極の直径は280mmであり､冷却水循環装曼により20℃に冷却されている｡

また､カソード電極上には､クォーツプレートが置いてある｡アノード電極は､

直径350mmであり､電気的には接地電位に保たれている｡　13.56MHz

のrfパワーが､マッチング回路を通してカソード電極に印加されている｡

　プラズフ中の中性ラジカル(Fラジカル)を消費するための材料(以下では"

ロード"と呼ぶ)としては､直径2インチのSiウエハが用いられた｡Siは､

Fラジカルと自発性反応するため7)､Fラジカルを消費するためのロードとし

て適した材料である｡Siウエハは､RIE装置カソード電極上クォーツプレー

トの中心に麓かれた試料を囲むように配萱された｡Siロード面積の増減は､S

iウエハの枚数を増減することにより行われた｡

　試料は､大きく分けて2種類のものが用意された｡表面にエッチングマスクと

してメタルマスクが形成されているNb､及び､FINP法において用いられる

Gaイオンビームが照射されたNbである｡実験としては､まず､メタルマスク

を使用した場合を検討し､統いてGaイオンの照射された場合を検討した｡FI

NP法ではGaイオンの注入された表面層が―種のメタルマスクとして機能する

ことによりパターンが形成される｡従って､メタルマスクを用いて検討した結果

は､FINP法に応用ずることができると考えた｡―方､フォトレジストを用い

ての検討も考えられるが､この場合､レジストからの生成物が側壁保護膜を形成

したという報告があるため5)､FINP法には不適と考え､レジストの使用を
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避けた｡

　試料には､Si基板上にNb/AIOX/Nb三聯膜を堆穣させたものを用い､

その上部Nbをエッチングすることにより､エッジプロファイルの検討を行った｡

このような素子構造にしたのは､Nb/A10x/Nb接合の作製を念頭におい

たためである｡試斜の大きさは1cm2であった｡メタルマスクを用いた試料で

は､上部Nbの膜厚は370nmである｡エッチングマスクとしては､フォトリ

ソグラフィー及びウエットエッチングにより形成した膜厚30nmのAIパター

ンが用いられた｡他方､FIB照射の試料では､上部Nbの膜厚は200~30

0nmであり､その表面にビームエネルギー60kevの下でGaイオンが照射

された｡照射量ぱ､16×1　0　15/c　m2~24》《1　0　15/c　m2であった｡

　試料のエッチングぱ､10-3Pa以下に真空引きされた後に行われた｡反応性

ガスとしてヽCF4あるいはS　F6を用いた.流量ヽ人カパワーはそれぞれ1　7　･

6sccm､O｡1　6　W/　c　m2であった｡ガス圧は3.6Pa~20Paまで変

化させてJIッチングが行われた.またヽ試料のJIッチングに先駆けヽ02プラズ

マによるRIEリアクター内およびSiロードのクリーニングを行った｡これは､

リアクター内の雰囲気やSiの表面状態が､試料のエッチング特性に大きく影饗

するからである.従いヽ02プラズマによるクリーふングはふクチング特性の再

現性という意昧において非常に重要になる.02プラズフクリーふングはヽ50

sccm､10Pa､O｡64W/cm2の条件下で行われた｡

　エッチングされた試料は､触針式段差膜厚計およびSEM観察により評価され

た｡

3.4

3.4.1

メタルマスク使用時のエッチング特性

エッチング特性のSiロード面積依存性

　最初の実験として､エッチング特性のSiロード面積依存性を調べた｡　RIE

条件はヽC　F4ヽS　F6ともに3.6Paヽ17.　6sccmヽO.　1　6　W/e　m2

である｡エッチングは､Nbがエッチングされ次第､すぐ終了させた｡

　図3-2に､得られたエッチングレートのSiロード面積依存性を示す｡Si

の面積が増加するにしたが9てヽCF4RIEおよびSF6RIEともにふクチ

ングレートが減少するのがわかる｡SI面積の増加によって､プラズマ中のFラ
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ジカルが過剰消費され､その結果としてNbのエッチングレートが減少したので

ある｡つまり､Siによるローディング効果が有効に機能していることを示して

いる.ここで注目したいのがヽCF4とSF6とのJIッチングレ‾トの変化にお

ける違いである.CF4ではヽSi面積の増加にともないヽJIッチングレートが

徐々に滅少していく.一方ヽS　F6ではヽSi面積がOから78cm2までにJI

ッチングレートが大きく減少し､それ以上ではわずかな減少にとどまっている｡

この特性の違いは､反応性プラズマのもつ性質の違いによるものと考えられる｡

CF4プラズマではヽプラズマ垂合によってフロロカーポン膜が生成される.そ

の結果､Nbのエッチングレートは､フロロカーボン膜の堆積とエッチングとの

競合によって決まる｡このフロロカーポン膜の生成については後ほど議論する｡

一方ヽSF6プラズマではヽ重合膜を生成しない.このことはヽSF6RIEで

は､Nbと反応種との化学反応によってエッチングレートが決るということを意

味する.従ってヽ図3-2のSF6の特性からヽSi面積が7　8　cm2までの増加

に対し､SiロードによるFラジカルの消費が有効に行われるが､それ以上では､

Fラジカルの消費効率が大きく低下していると解釈できる｡
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図3-2.エッチングレートのS1ロード面積依存性｡　RIE条件は､CF

1　7.6sccm､3.6Pa､Oバ16W/cm2である｡
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面積を変化させたときのアンダーカット特性を図3-3に示す｡ア

は､挿人図に示してあるように縦方向のエッチング量をa､横方向

のエッチング量をbとしたときの比b/aで示してある｡このアンダーカット特

性はヽ二つの巫要な結果を示している.その一つはヽCF4RIEではヽSIの

付加によってアンダーカットが抑えられていることである｡Si面積が増加する

につれて､アンダーカットは減少し､その面積が23　5cm2のときに図3-4

に示すような垂直丿尚ジプロファイルが得られる.従ってヽCF4R　I　Eにおい

ては､この中性ラジカルを滅少させる方法は､異方性エッチングを実現するため

の有効な方法であることがわかる.もう一つの重要な結果はヽSFけ口Eにお

いて､Si面積の増加に伴いアンダーカットの減少がみられるものの､その程度

はヽCF4R　I　Eのものに比べてかなり小さいということである.アンダーカッ

ト特性におけるこの違いもまた､上述したプラズマの性質の違いによって起こる

と考えられる｡　CF　RIEでは､プラズマ重合により生成したフロロカーボン

膜が側壁保護膜として機能する｡そして､その側壁保康効果が充分得られたとき

垂直JIッジプロファイルが実現することになる.‾方ヽSI≒RIEではヽ側鞭
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図3‘3･　アンダ‾カットのSi口‾ド面積依存性ヽRIE条件はCF4及びSF6ともに

1　7.6sccm､3.6Pa.､0.16W/cm2である｡オーバーエッチングは行っていない｡
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図3゛4.　S　i　面積が2　35c“12のときにCF4RIEで得られた垂直JIダジプ9ファイルをも

つNbバターン｡RIEは､1　7.6sccm､3.6Pa､O｣6　W/c　m2の条件下で行われ

た｡オーパーエッチングは行っていない｡A1マスクは取り除かれていない｡

保護膜となる重合膜が形成されない｡従って､側埜は､その速度はかなり低下し

ているものの､ラジカルとの反応により､エッチングされることになる｡その結

果としてヽSF6RIEではヽCF4RiEよりアンダーカフトが大きくなった

のである｡

　またヽ図3-3中に記されたCF4RIEにおけるJIクジプロファイルの変化

は､側壁保護膜がエッジプロファイルに寄与していることを示している｡Si面

積が1　1　8　c　m2以下では側壁保護効果はほとんど無視でき､エッジプロファイ

ルにおいて典型的なアンダーカット形状が生み出されている｡その形状は､Fラ

ジカルによる等方性エッチングによって形成されたもので､エッチングマスク直

下がエッチングされている｡しかし､13　5cm2以上になると､側壁保護が有

効になり､Fラジカルによる側壁方向のエッチングを抑えられてくる｡その結果､

エッジプロファイルは"く"の字形状になる8)｡この形状は､マスク直下がエ

ッチングされていない点で､上述のアンダーカット形状と違っており､Fラジカ

ルではな《､試料表面に対し斜めに人射する反応性イオンによって形成されたも

のと考えられる｡さらに側壁保護効果が有効になり､斜め人射するイオンの影響

を抑えることが可能になると､垂直エッジプロファイルが実現するのである｡一
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方ヽSF6RIEではヽ図中に示してあるようにヽSiの面積を235cm2ま

で増加させても､エッジプロファイルは変化しなかった｡これは､側塗保護膜と

して働《重合膜が生成されないからである｡

　以上のことからヽCF4ではFラジカルの過剰消費によりプラズフ重合膜が生

成し､それが側壁保護膜となって､アンダーカットを滅少させていると考えられ

る.それに対しヽSF6RIEにおけるアンダーカットの滅少はヽ次のように説

明できる｡つまり､Fラジカルの過剰消費によって側壁方向のエッチングレート

が低下するのに対し､垂直方向のエッチングは反応性イオンによるエッチングの

反応促進作用により､そのエッチングレートが側塗方向ほどには低下しないため

によって起きると考えられる｡

　これらの結果から判断するとヽCF4R　I　Eはヽメタルフスクを使った時の異

方性JIタチングに適しているのに対しヽSF6RIEは異方性エッチングにぱ適

さないといえる｡

3.4.2　7口口力ーボン膜による側壁保汲

　CF4RIEにおける異方性Jッチングがヽプラズフ重合により生成したフロ

ロカーボン膜による側壁保護効果によるものであることを確かめるために､二穐

類の実験を行った｡そのひとつは､側壁保護膜を直接観察することによりその存

在を確かめることである.もう一9の実験はヽ02をCI仁プラズフに添加した

ときの､エッチング特性への影饗を調べることである｡以下に､これらの実験桔

果について述べる｡

　まず､側壁保護膜の観察を試みた結果について述べる｡観察用試料は､次のよ

うにして準備された｡

a)CF4ガス圧3.6P　aヽSi面債235em2のもとでヽNbパターンを形

成する｡このエッチング条件は､上で述べたように疹直エッジプロファイルを産

み出す｡エッチングマスクとしては､厚さ40nmのAuを用いた｡このAuマ

スクは､RIE中に物理的にエッチングされ､エッチング終了時には膜厚1　0　n

m以下になっている｡

b)残りのAuをArスパッタエッチングにより取り除《｡

c)マスクの除去されたNbパターンをCF　20Paの条件下で取り除く｡

ただし､Siロードは用いない｡このRIE条件では､フロロカーボン膜は発生

しない｡従って､側壁保護膜が存在していれぱ､何らかの痕跡が残っていると予
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想される｡

　図3-5は以上のプロセスを経て得られた試料のSEM写真である｡側壁保護

膜の痕跡が､取り除かれたNbパターンのエッジに相当する位置に存在している

ことがわかる｡

　次にヽCF4RI　EとCF4十19%02R　I　Eによって形成されたパターンの

JIッジプロファイルの比較を行った結果について述べる.02のCF4プラズ7

への添加は､フロロカーボン膜の生成を抑え､ふっ素の増加を招く9ヽlo)｡その

結果ヽ02添加によりjlッジプロファイルが大きく変化することが予想される.

　この実験では､全ガス圧とSi面積はそれぞれ3.6Pa､1　57　cm2でエ

ッチングを行゜た.CF4十19%02はヽ流量1　7.　6　s　c　cl‘1のCF4に4s

ccmの02を添加することにより実現した.得られたNbパターンのSEM写

真を図3-6(a)ヽ(b)に示す.図(a)はヽCF4のみでJIッチングを行

った場合の結果でありヽ図(b)はヽCF4十19%02の粘果である.図3-6

からわかるようにヽJづジプロファイルに明白な違いが見られる.02の添加に

よりアンダーカット量はO｡19から0.40に増加した｡また､エッジプロファ

イルが"く"の字形状から典型的なアンダーカット形状へ変化した｡この結果も

また､異方性エッチングがフロロカーボン膜による側壁保護によるものであるこ

とを裏付けている｡

言右4
か

図3-5.側県保護膜の痕跡｡
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(a)

(b)

図3‘6･　CF4RIEに02を添加したときのふクジプロファイル⌒`の影響.

　(3)CF4のみで形成されたNbパタ‾ン.(b)CF√白9%○/C形成されたNbパター
ン｡　RIE条件は全ガス圧3,6Pa､人カパワーO｣6W/cm2であった｡オーバーエッチ

ングは行゜ていない.またヽA1マスクは除去されていないヽ02の添加により､アンダーカッ

トが促進された｡
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　次にヽこのCF4RIEにおけるフOOカーボン膜の生成されるメカJIズムに

ついて述べる｡

　フロロカーポン膜はヽC　F4十H2放電において容易に生成されヽSIに対す

るSi02の選択JIッチングに皇要な役割を果たしているlol2).CF4にH2

を添加した場合､プラズフ中で発生するHがH十F一HFの反応を引き起こしC

F2やCFを増加させる.これらはフロロカーボン膜の前駆体であるためヽその

増加にともないフロロカーボン膜の生成が進むのである｡

　ローディング効果を用いたこのエッチングプロセスでのフロロカーボン膜の生

成はヽCF4十H2放電での生成と似ていると考えられる.゜まりヽCF4十H2

放電でのHの役割をSiロードが果たすのである｡生成メカニズムは次の通りで

ある.SIロードによるFラジカルの過剰消費はCF4プラズフ中のFラジカル

の濃度を減少させる.その結果ヽCF2やCFの濃度が増加することになる.そ

の増加がNb表面での重合を促進したのである｡

3.4.3　エッチング特性のガス圧依存性

　図3-7にCF4RIEにおけるふクチング特性のガス圧依存性を示す.RI

Eは､Si面積が196cm2の下で行われた｡回から､ガス圧が増加するに従
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図3-7･CF4RI　EにおけるJIクチング特性のガス圧依存性.RIEはヽSi面積が1　9　6

cm2のもとで行われた｡　RIE条件は､1　7.6sccm､O｡1　6　W/　c　m2であり､オーバー

エッチングは行っていない｡
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い､アンダーカットが増加するのがわかる｡また､ガス圧が15Pa以上になる

と､エッジプロファイルが､"く"の宇形状から､典型的なアンダーカット形状

に変化するのが観察された｡この形状変化は､Fラジカルが増加したことによる

と考えられる｡ガス圧の増加ぱ､反応桂の増加を招く｡Fラジカルの増加は､フ

ロロカーボン膜の生成を低下させ､その結果として､側埜保護効果が低減レエ

ッジプロファイルの形状を変化させたのである｡

　一方､このFラジカルの増加は､エッチングレートの増加につながる｡ガス圧

が10Paから20Paに増加するにつれて､エッチングレートが増加したのは

そのためである｡しかし､ガス圧が3.6Paから10Paに変化させたとき､

エッチングレートの減少が見られた｡これは､プラズマ中のイオンの影響による

ものと思われる｡垂直方向のエッチングは､イオンによるフロロカーボン膜のエ

ッチングが大きく影響する｡このイオンによるフロロカーボン膜のエッチングぱ､

ガス圧が高いほどイオンのエネルギーが低下するためロ)､その速度をおとす｡

その結果､Nbのエッチングレートが減少したのである｡また､イオンのエネル

ギー低下によるエッチングヘのイオン衝撃促進効果が減少したことにも起因して

いると考えられる｡

3.4.4 まとめ

　この節では､メタルマスクを用いたときのエッチング特性を検討した｡この結

果は､つぎのFINP法でのエッジプロファイル削御に活かされる｡そのため､

ここで得られた知見をまとめてお《｡

CF4RIEの場合ヽ

　(1)Siロードを用いることにより垂直エッジプロファイルを実現できた｡

　(2)エッジプロファイルの決定には､Fラジカルの減少よりも､フロロカーボ

ン膜による側壁保護膜形成が重要な役割を果たしている｡

　(3)フロロカーボン膜は､Siロードによるプラズマ中のFラジカルの過剰消

費により生成される｡

　(4)ガス圧が低い方がより側壁保護効果を活かせる｡

一方ヽSF6RIEではヽ重合膜を生成しないためヽ側埜保護ができずアンダー

カットの低減が難しい｡
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3.5 FINP法におけるエッチング特性

　前節の結果からわかるように､FINP法におけるRIEプロセスに用いられ

る反応性ガスとしてはヽ側壁保護膜を形成し得るCF4が適していると考えられ

る.そこでヽCF4を用いてヽJッチング特性を検討した.RIEを行う際ヽガ

ス圧は13Paとした｡これは､FINP法では､高いガス圧のほうがエッチン

グ選択比が得られやすいためである｡流量､入力パワーはそれぞれ17.6sc

cm､0.16W/cm2であった｡

3.5.1 エッジプロファイルとエッチング選択性

　最初に､メタルマスクを用いたときと同じように､エッジプロファイルのSI

ロード面積依存性を調べた｡このとき用いられた上部Nbの膜厚は､300nm

であった｡　RIEは､上部Nbがエッチングされた直後､オーバーエッチングを

行わずに終了させた｡

　図3-8(a)~(c)は､得られたO.5μm角のNbパターンのSEM写真

である｡　FIB照射量は20xi015/cm2である｡図3-8(a)からわか

るように､Siロードが用いられていない時は､アンダーカットが見られた｡エ

ッチングレートは､192nm/minであった｡このようなエッチング条件下

では､Nbはプラズ7中に大量に存在するFラジカルと容易に反応し､また側壁

保護も行われないために､アンダーカットが生じた｡しかし､SiロードがRI

Eに加えられると､エッジプロファイルは変化した｡図3-8(b)､(c)は

Si面積がそれぞれ78cm2､216cm2のときのエッジプロファイルを示

している｡図3-8(b)に示したエッジプロファイルでは､アンダーカットが

わずかに見られるが､Siロードを用いていないときと比べ､かなりの改善が見

られる｡そのほかに､エッジプロファイルの特徴として､大きなテールが存在す

る｡このテールについては､後ほど議論する｡Si面積が､1　57　cm2のとき

も､78cm2のときと同じエッジプロファイルを示した｡図3-8(c)から

わかるように､Si面積を2　1　6　cm2まで増加させると､アンダーカットは見

られず､エッジプロファイルに垂直な部分が現れた｡ただし､テールは残った｡

このように､Si面積の増加､つまりローディング効果によるFラジカルの消費

を増加させることによりエッジプロファイルが改善され､側壁に垂直な部分が現

れることがわかる｡エッチングレートは､Si面積が78cm2のときは1　2　5
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図3-8･F　INP法において形成されたO･5μ“1角Nbパターン.CF4RiEはヽSi口`-

ド面積が(a)なし､(b)7　8cm2､(c)2　1　6　em2の条件下で行われた｡ガス汗13

Pa､流量17.6sccm､人カパワーO｣6W/cm仁オーバーエッチングは行っていな

い｡
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nm/minであり､157cm2のときは63nm/min､2　16　cm2の

ときは38nm/minであった｡このエッチングレートの低下は､Siロード

面積の増加によってFラジカルが過剰消費されていることを意昧している｡この

Fラジカルの消費が側壁方向のエッチングレートを小さくし､その結果､エッチ

ングは方向性を持つこととなる｡また､同時に､前節で述べたように､フロロカ

ーボン膜による側壁保護効果も効いてくることにより､2　1　6　cm2のときのよ

うに､アンダーカットがなくなるのである｡

　次に､アンダーカットが起こらない条件であるSi面積が216cm2のとき

のエッチング選択性について述べる｡図3-9に､エッチング量のGaイオンビ

ーム照射量依存性を示す｡エッチング前のNb膜厚は300nmであった｡照射

量が増加するにつれてエッチング深さが減少しているのがわかる｡照射量が20

×1　015/c　m2以上では､RiEによるエッチング量は60nm以下であった｡

また､パターンの表面は回3-8(c)からわかるように平坦であった｡一方､
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図3“9･ふッチング深さの照射量依存性.CF4RIEはヽSIロード面積216　cm2ヽガス

圧i3Pa､流量17.6sccm､人カパワーO｡i6W/cm2で行われた｡オーパーエッチ

ングは行っていない｡
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照射量が16×1　0　1　5/　c　m2では､パターンの表面に30nm程度の凹凸が見

られ､平均のエッチング深さを見積もると1　1　0　n　mであった｡この表面の凹ら

は､エッチングマスク聯が長時間のエッチングにより取り除かれたことによって

生じたものと考えられる｡この結果から､Nbの膜厚が300nmのとき､照射

量としては20×1015/cm2以上要求されることがわかる｡　しかし､Nb/

A10x/Nbトンネル接合を作製する場合､上部Nbの膜厚は200nm程度

であるためエッチング時間が少なくてすむ｡そのため､照射量は少なくすること

ができる｡実際､16×1　015/c　m2で充分選択比がとれることが後に示され

る｡

3.5.2　エッジプロファイルにおけるテール

　図3-8(b)､(c)のエッジプロファイルにおいて大きなテールが見られ

た｡これは､メタルマスクを用いた場合には見られず､FIB照射パターン独特

のものである｡このテールは､図3-10に示されるように､FIBの照射され
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図3-1　0.表面層における注入されたGaイオンの分布｡
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た部分の周りに､注人されたGaイオンが広がってしまったことによる｡広がり

内のGaイオン密度は､小さいと考えられる｡しかし､そのGaイオンが､弱い

エッチングマスクとして働き､その結果として､エッジプロファイルにテールが

生じたのである｡つまり､エッジプロファイルは､注人されたNbの表面層にお

けるGaイオンの横方向への広がりを反映しているのであるロ)｡この広がりは､

FIBのピーム径あるいは注入されたGaイオンのNb表面層内での散乱による

ものと考えられる｡図3-10からわかるように､Gaイオン密度は照射部分の

端部において､ある広がり距離をもって減少する｡この距離は､エッジプロファ

イルにおけるテールの長さから見積もることができる｡図3-8(b)から､こ

の距離は､~300nmと見積もれる｡この距離は､16×1　015/c　m2~2

4×1　015/c　m2の範囲では､照射量に依存しなかった｡

3.5,3 垂直エッジプロファイルの実現

　図3-8(b)､(c)にみられるエッジプロファイルに存在するテールは､

超伝導デバイスを作製する場合､望ましいものではない｡なぜなら､テールの部

分は超伝導性がかなり弱いと考えられるからである｡　FINP法をトンネル接合

の上部電極形成プロセスに用いた場合､もしこのテールがあると､接合の電気的

特性は大きく変るだろう｡接合にシャント抵抗が入った特性になるか､あるいは

△vgがかなり大きくなることが予想される｡そのため､テールを取り除いた垂

直エッジプロファイルを実現する必要がある｡

　このテールは､S1ロードを用いた異方性エッチングの条件下において､オー

バーエッチングすることにより取り除くことができる｡Si面積が1　5　7　cm2

以下では､オーバーエッチングによりアンダーカットが生じた｡しかし､Si面

積が2　1　6　cm2のとき､垂直エッジプロファイルをもつパターンが得られた｡

回3-11はヽ得られたO,5μm角NbパターンのSEM写真である.ふッチン

グ前の上部Nbの膜厚は､2　1　5nmであった｡　FIB照射量は1　6　×　1　0　1　5

/cm2であった｡エッチング時間は8分45秒であり､その内､2分30秒は

オーバーエッチングの時間であった｡このオーバーエッチングによってテールは

完全に取り除かれ､垂直エッジプロファイルが実現した｡　RIEによる照射部の

エッチング量は20nmであり､選択比は10以上であった｡エッジプロファイ

ルは､16×1　015/C　m2~24×1　0　15/Cm2の範囲で照射量に依存しな

かった｡　　　　　　`
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図3-I　L　F　INP法によoて形成されたO･5/z　“1角Nbパターン.CF4RIEはヽSレ面

積2　1　6cm2､2分30秒のオーバーエッチングという条件下で行われた｡ガス汗13Pa､

流泉17.6sccm､人カパワーOj6W/em2である｡車直エッジプロファイルが得られ

ているのがわかる｡

3.6　結言

　　本章では､FINP法において充分なエッチング選択比と異方性エッチング

を可能にするRIEプロセスの検討を行った｡このRIEプロセスでは､高いガ

ス圧､低い入力パワーという条件を満たす必要があった｡ふっ素系反応性プラズ

マによるNbのエッチングは､FラジカルとNbとの自発性反応によって進行す

る｡そこで､アンダーカットを生み出すプラズマ中のFラジカルを減少させるこ

とにより異方性エッチングを実現することを試みた｡Fラジカルの少ないプラズ

マ状態は､SiをRIEリアクター内に價き､ローディング効果を起こすことに

より創り出した｡

　メタル7スクを用いた場合の検討からヽCF4では垂直J17ジプロファイルが

実現できるがヽSF6は不適であることがわかった.Fラジカルの減少だけでは
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アンダーカットが起きてしまい､垂直エッジプロファイルを実現するには側壁保

護膜が必要になるからである.CF4ではFラジカルの消費が側壁保護膜となる

フロロカ‾ボン膜の生成を促したのに対しヽSF6では側壁保護膜が生成されな

いのである｡

　これらの結果に基づいてヽCF4を用いてFINP法でのJ17ジプロファイル

の検討を行った｡ローディング効果を用いることにより､エッジプロファイルは

改善された｡　FINP法では､エッジプロファイルにテールが現れたが､これは

注人されたGaイオンの照射部外への広がりが反映されたものと考えられる｡し

かし､このテールは､オーバーエッチングを行うことにより除去され､垂直エッ

ジプロファイルが実現された｡そのときのRIE条件はガス圧13Pa､流量1

7.6sccm､人カパワーO｡16W/cm2であり､Siロード面積は2　16

cm2であった｡Nbの膜厚が2　1　5　nmのとき､16×1　0　15/c　m2以上照

射されたNbのR工Eによるエッチング量は20nmであり､選択比は10以上

となった｡

　この結果は､ローディング効果を用いたRIEプロセスはFINP法において

垂直エッジプロファイルと充分な選択比を得るのに適したRIEプロセスである

ことを示している｡
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第4章　サブ

4.1　序

ミクロントンネル接合のための

絶縁分離技術

　サプミクロントンネル接合を作製する上で大きな課題となる技術の一つが､上

部電極配線層と下部電極間の絶縁分離技術である｡接合サイズが数ミクロン以上

のものでは､絶縁層に接合サイズより小さいコンタクトホールを形成することが

できる｡しかし､接合サイズがサブミクロンオーダーになると､このようなコン

タクトホールを形成することが難しくなる｡

　この絶縁分離技術を克服するために､多くの試みがなされている｡その一つが､

SNAP(Selective　Niobium　Anodization　Proeess)法1)に基づくプロセス2

~4)である｡これらのプロセスは､Nb/AIOX/Nb三層膜の上部Nb層を

陽極酸化することにより､接合部決定および絶縁層形成を同時に行おうというも

のである｡接合サイズが小さくなると､接合用マスクの下への陽極酸化の進行が

無視できず､接合サイズのばらつきの原因になりやすい｡

　セルフアラインリフトオフ法を用いたプロセスも試みられている5づ)｡これ

らのプロセスの場合､リフトオフを行うために､エッチングマスクとなるレジス

トの膜厚を絶縁層より充分厚くする必要がある｡一方､接合サイズの微小化によ

り高解像度リソグラフィーが望まれる｡そのためには､レジストの膜厚が削限さ

るが､これはリフトオフを難しくする｡この点を解決するために､プロセスが複

雑になりやすい｡

　以上の二つの方法は､基本的に､接合形成にはレジストが用いられる｡本研究

では､FINP法により接合を形成するため､レジストは用いない｡それゆえ､

これらの方法を採用することはできない｡

　その他の絶縁分離プロセスとしては､メカノケミカルポリッシングにより凹ど1

のある絶縁層を直接平坦にするもの8)や､凹らのある絶縁層をレジストなどで

平坦化した後､レジストと絶縁層を等しいエッチングレートでエッチングすると

いうエッチバック平坦化プロセスが挙げられる9ヽlo)｡これらの方法は､FIN

P法によるサプミクロン接合作製プロセスに取り入れることができる｡
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　本研究では､後者のエッチバック平坦化プロセスに注目し､検討を行った｡絶

縁層にはSi02膜をヽ平坦化用レジストには標準的なフォトレジストを用いた.

エッチバックは､Arイオンビームミリングにより行われた｡その際､ミリング

レートのビーム人射角依存性を利用した｡本章でぱ､このエッチバック平坦化に

よる絶縁分離技術について述べる｡

4.2　エッチバック平坦化による絶縁分離プロセス

4.2.1　エッチバック平坦化工程

　　図4.1に従って､エッチバック平坦化による絶縁分離プロセスを説明する｡

　(a)基板上にNb/AIOX/Nb三層膜を堆積し､上部および下部電極を形

成する｡ただし､上部電極形成後､試料表面を陽極酸化し30nmのNbOXを

形成しておく｡この陽極酸化膜は､エッチパック後の絶縁をより確実にすること､

および､エッチバックの終点検出を確実にするために用いられる｡

　(b)rfスパッタ法を用いて絶縁層となるSi02膜を上部電極より~20n

m厚く堆積する｡さらに､統いて､Agを30nm堆積する｡このAgもNbo

x同様､エッチバックの終点検出用として用いられる｡

　(c)レジストをスピンコーティングする｡これにより､試料表面が平坦化され

る｡

　(d)ArイオンビームミリングによりヽレジストとS　i02のミリングレート

が等しい条件下で､エッチバックする｡上部電極のNbが現れたら､エッチバッ

クを終了する｡

　以上の工程により､上部電極配線層と下部電極が絶縁分離される｡

4.2.2　レジストコーティング条件

　図4-1に示したエッチバック平坦化プロセスでは､レジストによる平坦化が

重要になる｡レジストをコーティングした後の表面の凹凸が､エッチバック後の

絶縁層表面の凹凸につながるからである｡そこで､レジストコーティング条件の

平坦性への影饗を調ぺた｡

　レジストによる平坦化の程度はレジストの材質などにより左右されるが､本研
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(a)

(b)

(c)

(d)

AIOx　balTier　Nb

　　　　　y･4､　i
　Nb　　　　　　　　　　　　　　　　　　　哨ドNbOX

Si02

j:ダ゛Ag

レ辻土言士言言言j　　　　　◇ゾ仁∧几犬言ハノ

Photoresist

　図4-L　エッチバック平坦化による絶縁分離プロセス｡

(l)接合構造o(b)Si02･Ag堆積･(c)フォトレジストのJ‾トヽ

及ぴ､ベーク｡(d)Arイオンミリングによるエッチパック｡

究では､使いやすさを考盧して､標準的なフォトレジストであるマイクロポジッ

トS-14　00(シプレー社)を用いた｡レジストによる平坦性評価として､平

坦化の程度がレジストの膜厚にどのように依存するかを調べた｡実験方法として

は､幅5μm､長さ80μmヽ厚さ140nmのライン状の段差をもつ試科上に

レジストをスピンコーティングし､大気中で1　5　0℃あるいは1　8　0℃で30分

間ベークした後､触針式段差膜厚計により凹凸を評価した｡図4-2にその結来

を示す｡この結果からわかるようにレジストの膜厚が厚いほど､平坦性が良くな

っていることがわかる｡しかし､膜厚が厚い場合､つぎのエッチバックに要する
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時間が長くなる.そこでヽレジストの膜厚は1.55μmに決定した.このレジ

スト膜厚では､コーティング後の凹凸は43nmであった｡一方､レジストのベ

ーク温度に対しては､平坦性は依存しないことがわかる｡レジストによる平坦化

の程度は､ベーク温度の増加にともない改善されたという報告がされているll)

が､本研究の場合は､用いたレジストの種類がその改善が報告されたレジストと

違うため､当てはまらなかった｡そこで､レジストのベーク条件は､1　5　0℃､

30分に決定した｡これは､Nb/AIOX/Nb接合は200℃前後のアニー

ルにより特性が劣化する報告12)があり､プロセス中の温度を低くしたいためで

ある｡実際に､接合を作製し､1　5　0℃､30分間のベーク前後での特性を評価

したが､この条件下では特性の劣化は起こらないことが確認された｡

　以上のことからヽレジストJ-ティング条件は､膜厚1.55μm､ペーク1

50℃､30分間とした｡このレジストコーティング条件のもとで､厚さ220

nmのラインを平坦化した場合､凹凸は55nmとなった｡
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　　　ビームミリングレートの人射角依存性｡
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4.2.3　Arイオンピームミリングによるエッチバック

　本研究では､エッチバックにはArイオンビームミリングを用いた｡Arイオ

ンビームミリングは､試斜表面を物理的に削り取るため､RIEによるエッチバ

タクに見られるようなSi02表面が露出することによる平坦性の低下13)が起

こらないことが利点である｡

　Arイオンビームミリングは､エリオニクス製イオンシャワー装置(EIS-

200ER)を用いて行われた｡得られるイオンビームは､ビーム径がおよそ直

径1cm程度であり､その範囲で電流密度が一定と見なすことができる｡試科は､

水冷されたテープルの上にインジウムシートを挟んで置かれた｡

　JIッチバックに要求される絶縁層S　i02とレジストの等しいJIッチングレー

斗の実現には､ミリングレートのイオンビーム入射角依存性を用いた14‰ミリ

ングレートのイオンビーム人射角依存性は､ミリングされる材料によって異なる

ためヽこれを用いることによりヽSi02及びレジストのミリングレ‾トを等し
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《することができる｡図4-3に､ミリングレートのイオンビーム人射角依存性

を示す｡横軸のイオンビーム人射角は､試料表面の法線方向に対する角度である｡

平坦化用レジストおよびコーティング条件は､4.2.3節で述べたように､S1

400ヽ膜厚1.5　5μm､1　5　0℃､30分であった.Arイオンビームは､

加速電圧1.5kvで引き出された後､申性化され､回転している試料表面に人

射した｡ピーム電流密度はO｡93mA/cm2であった｡この図からわかるよ

うにヽ加速電圧1.　5　kvにおいてヽ絶縁層S　i02とレジストの等しいミリン

グレートの実現するには､ビーム入射角を60度あるいは70度に設定すれぱよ

いことがわかる｡

　本研究では､加速電圧1.5kv､人射角60度を等しいミリングレートを得

る条件とした.ピーム電流密度はヽSi02とレジストとのミリングレート比が

それに依存しなかったため条件から除いた.このときのヽS　i02　(レジスト)

に対するNbのミリングレート比はO｡3程度であった｡この値は､接合作製に

おいて､上部電極Nbとのミリング選択比が充分とれることを示している｡

　最後に､レジストコーティング条件およびエッチバック条件を表4-川こまと

めておく｡

表4-1.平坦化エッチバックの諸条件｡

Resist　Coating　Conditions

Resist　Material S-1400(Shipley)

Resist　Thickness L55μm

Baking　Temperarure 150℃

Baking　Time 30min.

EI£h　Back　Conditions

Etching　Method I　　Neutralized　Ar　lon　Beam　MIII㎞g
Acceleraljng　vohge I　　　L5kv
Beam　lncident　Angle 1　　　60°
Sample I　　　　　　　　　Rotation
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4.2.4 エッチバックにおける終点検出

　エッチバックにおける終点検出は犬きな課題である｡オーバーミリングは､絶

縁層を薄くし絶縁性の低下を引き起こす｡一方､ミリングが不十分な楊合､オー

バーレーヤーとなる配線Nb層と接合上部電極との電気的コンタクトがとれな《

なる｡それゆえ､適切なミリング量が要求される｡

　エッチバックの終点検出は､試料表面の色により判断され､二段階で行われた｡

第一段階は､レジストが完全に削られたことを確認することである｡この時点で､

ふッチバックは大部分終了したことになる.Si02とレジストはともに光に対

し透過性を持つため､この境界を見極めることは難しい｡そこで､この第一の終

点検出にはヽ図4-1(b)に示したSi02上に堆積させたAgが7-カーと

して用いられた｡このAgはミリングされるのが容易に確認できるため､終点検

出が確実となった｡第二段階は､接合上部電極が確実に表面に出ていることを確

認することである｡これには､同じく図4-1(a)に示した接合表面上に形成

されたNbの陽極酸化膜がマーカーとして用いられた｡エッチバックは､接合上

部電極表面屠の陽極酸化膜が完全にエッチングされた時点で終了する｡このマー

カーにより､終点の判断が容易になった｡Nbの陽極酸化膜は､終点検出用マー

カーとしてだけでなく､絶縁の信頼性向上にも役立つ｡

　これらのマーカーの存在は､エッチバックにおける平坦性に影響を及ぼす可能

性がある.4.2.3節で述べたS　iO2とレジストのミリングレートが等しくな

る条件下でのヽSi02に対するAgおよびNbOXのミリングレート比はヽそ

れぞれ2.1および0.6であった｡Agはミリングレートが速いため､エッチバ

ック後の平坦性には影響を与えなoと考えられる.一方ヽNbOXはSi02や

レジストに対しレート比がやや小さくなるが､膜厚が30nmと薄いため､あま

り平坦性を低下させることはないと考えられる｡

4.2.5 絶縁分離プロセス特性評価

　これまで述べてきたエッチバック平坦化による絶縁分離プロセスを用いて実際

に接合を作製しその特性を調べることにより､このプロセスの特性を評価した｡

　接合は､膜厚がそれぞれ上部Nb230nm､下部Nb100nm､トンネル

障壁AIOX6nmの三層膜を用いて作製された｡AIの酸化条件から見積もら

れる端界電流密度は~3kA/cm2であった｡接合は､図4-1に示したプロ
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セスで層間絶縁分離された.絶縁層のSi02はrfスパクタ法により250n

m堆積された｡スパッタ条件は､Arガス圧3.0Pa､人力150Wである｡

エッチバックは表4-1の条件で行われた｡絶縁分離後､配線層とのコンタクト

のため試料表面を~10nmスパッタクリーニングし､配線層Nbを700nm

堆積､パターニングした｡

　図4-4に作製した3μm角の接合の典型的な電流一電圧特性およびSEM写

真を示す｡接合の電流一電圧特性は､試科ごとにばらつきが見られたが､その傾

向としては､臨界電流およびサブギャップリーク電流が犬きくなりやすかった｡

これは､接合に並列に超伝導ショートが存在することによると考えられる｡これ

は､SEM写真からわかるように､接合の周囲に深い溝ができることに起因する｡

つまり､この部分でショートが起こるのである｡

この溝はプロセスの信頼性を低下させるため好ましくない｡そこで､ この溝が

できる原因について下記のような検討を行った.その結果ヽスパッタSi02膜

の段差披覆性によるものと考えられた｡

　図4-5(a)は､上部電極および下部電極が形成された試料上に絶縁層Si

02および終点検出用マーカーであるAgを堆積させた直後の接合付近のSEM

写真である.このSEM写真からわかるようにヽSi02を堆積させた時点にお

いてすでに溝が観察される.またヽこの溝付近のSI02の断面を見た場合ヽ図

4-5(b)のSEM写真からわかるように､段差部にクラックが成長している｡

このクラック近傍は､機械的強度が弱いと考えられ､エッチバック時のミリング

レートが促進される可能性がある.一方ヽSi02の段差被覆が図4-5のよう

にオーバーハング形状の場合､そのオーバーレーヤーとなるAgおよび平坦化用

レジストの被覆性もエッチバック後の平坦性に影響してくることが考えられる｡

図4-5(a)からわかるように､Agが段差部ではほとんど堆積していない｡

また､レジストもその粘性のため被覆が充分でないと思われる｡以上のことから､

溝が生成したと考えられる｡

　この溝の生成を防ぐ解決策はヽSi02膜の段差被覆性を改善することである.

そのためにはヽ段差被覆性の良いS　iO2成膜法を検討する必要がある.
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(aド心流バ副王特性.x:　lmv/dlv,　y　:　500μA/div,

(b)接合のSEM写真｡

図4,4.エッチパック平卦t化を用いて作製した

3μm角Nb/A10x./Nbトンネル接合｡
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(a)3μm角接合周辺部｡

(b)段差近傍の断面｡

スパッタSi02膜の段差被偕性.
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4.3　バイアススパクタSi02膜によるJIッチバクク平坦性の改善

　バイアススパッタ法は､膜の堆積と同時に平坦化を行うことができる堆積法と

して知られている15)｡また､段差被覆性も通常のスパッタ法と比べて大き《改

善される16).そこでヽバイアススパッタ法により成膜したS　i02膜を絶縁層

として用いることによりエッチバック後の平坦性が改善されるのではないかと考

えた.この節ではヽバイアススパッタSI02膜の成膜および段差披覆性ヽまたヽ

それを用いたときのエッチバックの平坦化特性について議論する｡

4.3.1　バイアススパッタS

ー
ー
ー
奉 02膜の成膜と段差被覆特性

　バイアススパッタ法は､スパッタ法においてターゲット側だけでなく基板側に

もrf電力を印加して成膜する方法である｡この場合､プラズマ中のイオンが基

板にも入射衝突するため､図仁6(a)に示すように､基板表面では膜の堆積

と同時にスパッタエッチングも起こる｡このスパッタエッチングによって堆積膜

の一部は削られるが､それが段差側埜部に再付着し､段差被覆性を改善していく｡

また､そのエッチング速度は､4.2.3節で述べたエッチングレートの人射角依

存性のために､段差側壁部の傾斜面で大きくなる｡これらの効果によって､段差

被覆性を良好にすると同時に平坦化が進むのである｡

　バイアススパクタSi02の成膜はヽ標準的な3元rf7グネトロンスパッタ

リング装置の基板側にマッチング回路を通してrf電源を接続したものを用いて

行われた｡基板テープルは常温水で冷却されている｡図4-6(b)に装麓の概

略図を示しておく｡

　まずヽバイアススパッタSi02膜の堆積速度を調ぺた.ターゲット側の人力

を固定したときの､基板側の人力に対する堆積速度を図4ダ7(a)に示す｡ま

た､その結果を基に､堆積速度を基板側人力がゼロのときの堆積速度で規格化､

基板側入力をターゲット側人力で規格化したものを図4-7(b)に示す｡Ar

ガス圧はO｡8Paである｡図4-7(a)から､基板側入力を増加させるにつれ､

堆積速度が減少していくことがわかる｡これは､基板側入力の増加にともない基

板側のスパッタエッチング速度が上昇することによると考えられる｡図4-7(b)

では､300Wおよび200Wのデータが同一ライン上にのることがわかる｡こ

れは､堆積速度の減少の割合は､ターゲット側入力に対する基板側入力の割合で

決ることを意昧している｡
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(a)バイアススパッタリング法による平坦化｡
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Matchjillg　Box　RF　Generator

(b)バイアススパッタリング装澱概略図｡

図4-6.バイアススパッタリング法｡
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　次に､バイアススパッタSiO､膜の段差披罹性を調べた｡基板上に300n

m程度のNbパターンを形成しヽその上にバイアススパッタSi02膜を300

n　ll1堆積した.得られたS　i02膜の断面SEMを図4-8に示す.バイアスス

パフタSI02膜の成膜条件はヽArガス圧O.8Paヽターゲット側入力30

0Wであり､基板側入力は(a)OW､(b)50W､(c)70Wである｡基

､
匍ぐ

(b)

《
U
　
　
　
　
《
U
　
　
　
　
　
(
)
　
　
　
　
　
{
U
　
　
　
　
{
U

3
　
　
2
　
　
　
1
　
　
　
　
　
　
1

　
　
(
c
'
E
`
S
c
)
Q
1
″
{
c
o
'
`
'
S
a
Q
(
{

(
1
s
i
S
』
o
a
)
Q
1
″
{
§
ヨ
S
9
(
}
)

1

O｡5

O｡0

-0

0 20　40　60　80　100

Substrate　Power(W)

O｡0　　0.1　　0.2　　0.3　　0.4

　Substrate　power　(normalized)

図4‘7･　バイアススパタタSi02膜の堆積速度.

　　　(a)測定データ｡(b)規格化データ｡
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(a)基板側人力OW｡

(b)基板側人力50W｡

(c)基板側人力70W｡

/
Si02

-|峰--Nb

へ　substrate

/sio2

･||崎--　Nb

へ

図4,8.バイアススパッタSi02膜の段差被蹟性.

(Arガス圧O｡8Pa､ターゲット側人力300W｡)
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板側人力のない(めの場合はヽクラックおよびxbパターン上のSi02のオ

ーバーハング形状が見られる｡一方､基板側に人力のある(b)､(c)の場合

ではヽSi02膜の段差被覆性が改首されていることがわかる.またヽその断面

形状は､段差部においてある角度を持った傾斜面となっている｡この傾斜角は､

基板側入力の増加にともない小さくなる｡これは､堆積速度の結果からわかるよ

うに､基板側人力の増加が基板表面でのスパッタ速度を増加し段差部における再

付着の効果を高め平坦化が進んだことによる｡この結果から､基板側人力を高く

した方が段差被覆性および平坦性が向上するのがわかる｡一方､基板側入力を高

くしすぎると､図4-8(c)のNbパターンにわずかにみられるように､その

段差パターンのエッジの肩がスパッタされて丸くなってしまう｡それゆえ､基板

側人力はある程度制限される｡

　次に､ターゲット側人力を200Wにして段差披覆性を調べた｡その結果､S

i02の段差部での形状はヽ300Wのときと比較した場合ヽターゲクト側人力

について規格化された基板側人力の値が等しいとき､300Wのときの形状とほ

ぽ等しくなることがわかった.つまりヽバイアススパクタS　i02膜の段差部の

披覆性および形状ぱ､規格化された基板側入力の偵､言い替えれぱ､基板側人力

ゼロ時の堆積速度で規格化された堆積速度の値によって決るということになる｡

この結果からヽSi02の段差部での形状が同じという条件下でヽ堆積速度を変

化させたいときは､ターゲット側および基板側の人力との比を一定に保ちながら､

それぞれの入力を変化させれぱ良いことがわかる｡

4.3.2　バイアススパッタS

寿
1
1 02膜のJIッチバック平坦性⌒`の効果

　バイアススパッタSiO2膜を絶縁層として用いたときヽjlッチバック後の平

坦性がどのようになるかを調べた.3μm角の接合パターン上にバイアススパッ

タSiO2膜を堆積しヽ表4-1の条件でJIッチバックを行った.そのときの結

果を図4-9に示す.(a)はヽバイアススパッタS　i02膜堆積後の接合部の

SEM写真､(b)は､エッチバック後の接合部のSEM写真である｡バイアス

スパッタSiO2膜はヽA　Ir　ガス圧O.8Paヽターゲット側人力300Wヽ基

板側入力50Wの条件で堆積させた.Si02謨堆積後の接合部はヽ(a)から

わかるように､滑らかな傾斜部をもって完全に被覆されている｡エッチバック後

ではヽ(b)からヽ平坦性ぱスパクタSi02膜を用oたときより改善されてお

り､また､接合部局囲に見られた溝も生じていないことがわかる｡この結果は､

　　　　　　　　　　　　　　　　　-91-
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図4･9.バイアススパッタSio 2膜を用いた肋問絶縁プロセス.
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段差被覆性の優れたバイアススバクタ法によるS　I02談の成膜はヽふクチバッ

ク後の平坦性を向上させ､絶縁分離プロセスの信枡けを高めるのに有効であるこ

とを示している｡

4.3.3　バイアススパッタSio 2謨の接合特性⌒ヽの影響

　パイアススパッタSi02膜の有効性はヽ前節で示した.一方ヽバイアススパ

ッタ法は､ターゲット側だけでなく基板側にも人力があるため､プロセス中の試

料の温度が大き《上昇することが充分考えられる｡レジストコーティング条件の

ところで述べたように､Nb/A10x/Nb接合は熱の影響を受げやすい｡そ

こでヽバイアススパクタS　i02膜を堆積させたときの接合特性`の影響を調ベ

た｡接合は､膜厚がそれぞれ上部Nb230nm､下部Nb100nm､トンネ

ル障壁AIOX6nmの三層膜を用いて作製された｡

　最初に､上部電極の配線まで完全に形成された接合を用い､バイアススパッタ

SI02膜をそのオーバーレーヤーとして堆積させたときの接合特性の変化を調

ぺた｡こうすることにより､直接バイアススパッタの影響を知ることができる｡

図4-10に実験結果を示す.(a)は､バイアススパッタする前の10μm角

接合の電流一電圧特性である.臨界電流礼ブ1･6mAヽ常伝導抵抗Rい゜i.

2n､クォリティーパラメーター　(2°Vにおけるサプギャクプ抵抗R9と臨

界電流≒との積でヽサブギャクプトンネル電流のリークの大きさを評価する指

標)V｡゜64mvであ゜た.(b)および(c)はヽ(a)の特性を持つの接

合にArガス圧O｡8Pa､ターゲット側人力300W､基板側人力50Wの条

件でSi02膜を堆積させたときの電流一電圧特性である.(b)およぴ(e)

の違いは､試料の冷却効果である｡(b)は､基板テープルに直接試料を置いた

だけで､試料の冷却効果が低い｡一方､(c)はシリコーングリースを用いて､

基板テープルに固定したため､基板テープルとの密着性に優れ､試料の冷却が充

分行われている状態である｡(b)の冷却が不十分な場合､臨界電流は56mA

と極めて大きく増加し､準粒子特性におけるギヤップ構造が完全に見えなくなっ

ている｡これぱ､バイアススパッタによる熱のためにAIとNbが相互拡散し､

トンネル障壁が壊れて上部および下部のNb間でショートしたためと思われる｡

Nb/AIOX/Nb接合に対するアJ-ルの影響はヽ250℃まではvjま‾

定のまま臨界電流が減少するのに対し､250℃以上ではA1とNbの相互拡散

が生じるという報告があるi7)｡それゆえ､パイアススパッタ時に250(C以上
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(a)パイアススパッタなし｡x:　l　mv/div､　y:　lmA/dv｡

(b)バイアススパッタあり(冷却小)｡　x:2mv/div,y:　40mA/div

(c)バイアススパッタあり(冷却人)｡　x:l　mv/div､　y:　lmA/div

図4-1　0.バイアススパッタSi02の接介特性に与える影響.

　　(接合配線刎のオーバーレーヤーとして玲積させた場合｡)
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に上昇した可能性がある｡それに対し､(c)では接合特性の劣化は観測されな

かった｡臨界電流も少しも誠少していないことがわかる｡この結果から､試料を

充分に冷却することが垂要となる｡

　次にヽ接合における絶縁層にバイアススパッタSi02膜を用いた場合を検討

した.接合はヽSi02堆積後ヽJIッチバックによりJンタクトを実現し作製さ

れた.図4-1　1に作製した3μm角の接合の電流一電圧特性を示す.(a)は

ターゲット側入力300W､基板側人力50W､(b)はターゲット側人力20

0Wヽ･基板側人力30Wの条件でSi02を堆積させた.Arガス圧はO.8P

aであった｡試科は､スパッタ装藻の基板テーブルにインジウムシートあるいは

シリコーングリースを用いて固定されていた｡図から､入力が小さいほど特性の

劣化が抑えられるが､依然としてサプギャップ内のリーク篭流が多く､特性が劣

化していることがわかる.つまりヽバイアススパクタS　I02膜を絶縁層として

用いた場合､先に示した配線上に堆積する場合と違い､接合特性に与える影響が

大きいことを意昧している｡(a)の特性では､エネルギーギャップの低下が見

られると同時に準粒子特性のギヤップ電圧での立ち上がりに丸みが見られる｡こ

れは､接合側壁からの劣化により生じたエネルギーギャップのトンネル障壁面内

での分布によるものと考えられる｡接合サイズを変化させたときそのサイズが小

さいほど特性の劣化が大きかったからである｡このことから､劣化を防ぐには､

接合側壁からの影響を抑えなければならないことがわかる｡

　バイアススパッタによる接合特性の劣化を防ぐには､さらに入力を低くする必

要があるが､これは堆積速度の大幅な低下を招く｡そこで､バイアススパッタに

よる堆積を行う前にヽ基板側にバイアスをかけないでSI02膜を淳く堆積させ

る方法を試みた｡これにより､バイアススパッタによる接合側壁からの影響を小

さくすることができると考えたからである.ノンバイアスでのSiO2膜はヽA

rガス圧3.0Paでターゲット側入力を変化させて50nm堆積させた｡その

後､ガス圧0.8Pa､ターゲット側人力200W､基板側入力30Wのバイア

ススパッタ条件で200nm堆積させた.作製した3μm角の接合の篭流一電圧

特性を図4-12に示す｡(a)~(c)はそれぞれ､ノンバイアスでのSIO

2の堆積を人力200W､150W､1　0　0Wで行った接合である｡基板テープ

ルヘの試料の固定は､(a)､(b)はインジウムシートを用い､(e)は試料

ホルダーを用いた｡試料ホルダーは､試料の基板テープルヘの取り付けを容易に

するだけでなく､インジウムシートを用いるときに起きやすい試科ごとの基板テ

ープルヘの密着性のばらつきを排除する｡図4-1　1と図4-1　2を比較するとわ
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　　　　　　　x:　1mv/div,　y:　5　00j1　A/div｡

(a)ターゲット側人力300W､萌板側人力50Wの場合｡

　　　　　　　　　x:　lnlv/dv､　y:　5　00μA/div.

(b)ターゲット側人力200W､刄板側人力30wの場合｡

図4,1　L　バイアススパッタSIO 2を嘔間絶縁刎に用いて

作裂した接介の蜜流一屯圧特性｡
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(a)人力2　0　0　W｡　x:l　mv/div,　y:　500μA/div

(b)人力1　5　0　W｡　x:　l　mv/div,　y:　200μメvdiv

V　ご7mv

V　こ28mv

vm゛53mv

　　　　　　　　　　　　(c)人力1　0　0W･x:l　mv/div,　y:　2o叫A/div,

図4-1　2,ノンバイアススパクタSi02膜をバイアススパッタに対する保護肘として川いた

ときの接合特性｡ノンバイアススパッタSi02膜はAr3　P3ヽ人力(3)200Wヽ(b)

150W､(c)100Wで50りm堆積された｡
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かるようにヽあらかじめノンバイアスでS　i02を堆積させた方がヽ接合特性の

劣化が抑えられる.特にヽ図4-1　2(OではヽV｡゜53mvと非常に質の

高い特性をもつ接合が得られている｡この結果は､バイアススパッタする前に行

うノンバイアスでのSi02の堆積の有効性を示している.もう一9注目すべき

点は､接合特性はノンバイアス時の人力に大きく依存しており､その入力を小さ

くするに従い改善されることである｡これは､絶縁聯の堆積初期が接合特性に大

き《影響することを竟昧している｡

　以上ヽバイアススパッタSi02膜の接合特性⌒ヽの影饗を見てきた.その結果ヽ

バイアススパッタS　i02膜を接合における絶縁層に用いた場合ヽ特ヤ|の劣化が

見られた.しかしヽバイアススパクタSi02を堆積させる前にヽノンバイアス

によるS　i02をできるだけ小さい人力で堆楷させヽそれをバイアススパクタ時

の影響を抑える保庚聯として用いれば､特竹の劣化を抑えれることがわかった｡

4.4　結言

　本章では､サブミクロントンネル接合を作製する際に課題となる上部電極配線

瀕下部電柩間の絶縁分離技術について述べた｡この絶縁分孵には､エッチバック

による平坦化プロセスを遍用した.絶縁屑としてスパッタS　i02膜あるいはバ

イアススパッタSi02膜を用いヽレジストによる平坦化後ヽArイオンビーム

ミリングによりエッチバックを行った｡Arイオンビームミリングでは､レジス

トとSI02のミリングレートを等しくするためにヽミリングレートの人射角依

存性を利用した.ふッチバクク時の問題となる終点検出はヽSi02上にマー力

-となるΛgを薄く堆桔させること､および､接合表面を陽極酸化するプロセス

を取り人れることにより解決した｡

　この絶縁分離プロセスを用いて､ミクロンオーダーの接合を作製した｡スパッ

タS　i02膜を絶縁聯に用oた場合ヽ非常にリーク電流の多o特性が得られた.

これは､エッチバック後に接合周囲に溝が生じ､下部電極と上部電極配線層がシ

ョートしたためであった.この溝はヽスパッタS　I02膜の段差被覆性に起因す

ると考えられた.そのためヽ段差披覆剖に優れたバイアススパッタSi02膜を

用いて､エッチバック後の平坦性の向七を試みた｡その結果､溝は生じなくなり､

平坦性は改徘された｡一方､バイアススパッタ法を用いることによる接合特性ヘ

の影響が心配された｡　しかし､試料の冷却を充分行うとともに､絶縁層堆積の最
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初にノンバイアスでSi02を薄《堆積させヽバイアススパクタ膜に対する保護

屑として利用することによりヽV｡が53mv以上の高晶質の接合を作製するこ

とができた｡

　以上､サプミクロン接合作製に必要な絶縁分離プロセスをエッチバックによる

平坦化を用いて確立した｡
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第5章　FINP法を用いたサブミクロン

　　　　Nb/AIOX/Nb接合の作製と評価

5.1　序

　本章では､FINP法を用いたサブミクロンNb/AIOX/Nbジョセフソ

ントンネル接合の作製およびその特性について述べる｡　FINP法は､サプミク

ロン接合における上部電極形成プロセスに用いる｡そのRIEプロセスにおいて

は3章で述べたようにローディング効果を利用してエッジプロファイルを制御す

る｡　FINP法を上部電極形成プロセスに適用するのは､サプミクロンオーダー

の接合において､その臨界電流のぱらつきを抑えることができる可能性があるか

らである｡この臨界電流の均一性は､ジョセフソン集積回路において動作マージ

ンに大きく影響する重要な要素である｡一方､サプミクロン接合を作製する際に

課題となる上部電極配線層と下部篭極との絶縁分離技術には､4章で述べたエッ

チバック平坦化技術を用いる｡これらの技術を用いてサプミクロンNb/AIO

X/Nb接合を作製した｡

　本章では､このようにFINP法により作製したサプミクロン接合の特性およ

びその特徴について述べるとともに､その特性を考察した上で､新たな作裂プロ

セスを提案する｡また､臨界電流の均一性を評価することにより､FINP法の

有効性について検証する｡

5.2　サプミクロン接合作製プロセス

　図5-1にFINP法を用いたサプミクロン接合作製プロセスを示す｡以下､

その手順に従って説明する｡

　(a)　Nb/A10x/Nb三層膜を､熱酸化された2インチSiウエハ上に

堆積する｡三層膜の堆積はdcマグネトロンスパッタリング装置を用いて行われ

た.スパフタ装置はヽ必要とするトンネル接合の臨界電流密度几の大きさによ

って二つの装置が使い分けられた･几が5kA/cm2以下の場合はヽ到達真
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空度が1.3×1　0“5P　aのスパクタ装置を用いた.またヽ几が10kA/cm

2以上の場合は､ロードロック方式の超高真空スパッタ装置を用いた｡三層膜の

それぞれの膜厚は､上部Nb230nm､下部Nb100nm､トンネル障壁層

となるAIの膜厚は6nmであった｡230nmの上部Nbの厚さは､2章で述

べたようにFIB照射による接合特性への影響を無視できる値である｡Nb膜は

(a)

(b)･i

(b)･li

(e)

/-Nb/AIOX/Nb　Trilayer

Nb2(!i

(d)

(e)

(f).1

(り-1i

(g)

/‾,,｡,

Photoreslst

　　　図5-1.サブミクロンNb/A10x/Nb接合作裂プロセス｡

　(a)Nb/AIOX/Nb三層膜堆積｡(b)上郎電極形成､(b-i)FIBによる描画､(b-ii)R正｡

　(c)陽極酸化･(d)下部電極形成･(e)Si02ヽAgの堆積･(OJIクチバフク平坦化ヽ

伍i)フォトレジストのコート､及び､ベーク､(f1･ii)エッチバック｡(g)配線層形成｡
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ストレスフリーとなるスパッタ条件で堆積した｡　トンネル障壁層は､Aiの表面

を酸化することによって形成した｡三層膜の成膜条件及びAIの酸化条件を表5

-1に示す｡三層膜堆積後､Siウエハを半分に切断し､その上にFIBによる

パターン描画の際のアライメント用レジストパターンを形成する｡レジストパタ

ーンはフォトリソグラフィーによって形成した｡フォトレジストはマイクロポジ

ットS-1　4　0　0(シプレー社)を用いた｡フォトリソグラフィーは以下のよう

に行われた｡まず､フォトレジストを試料上にスピンコートする｡このとき､レ

ジストの膜厚は2,1μmとなる.ソフトベーク90℃､30分行った後ヽ露光

および現像を行う｡次に､ハードベーク110℃､30分行う｡以下のプロセス

で使われるフォトリソグラフィーは､以上のようにして行われている｡

表5,1.Nb/A10x/Nb三層膜堆積条件｡

Lo゛'Jc(≪5kA/cm2リullctio"s High　Je(≪10kA/cm2)JuncUons

Base　Pressure I｡3XIO‘5　Pa <10‘6　Pa

Film Nb AI Nb AI

Gas Ar Ar A『 Ar

C泊ode　voltage

　(mv)
295 275 * *

Cathode　Current

　　　(A)
0.7 0.07 * *

Gas　Pr忿ssure(Pa)
* ゛　　　*

O｡80 O｡80

lncident　Power

　(W)

* * 180 100

Deposition　Rate

　　(nm/s)
3 O｡3 O｡72 O｡42

Film　Thickness

　(nm)

C.E｡230

｡E｡100
60

C｡E｡230

.Ej00
60

Critical　Current

　Density

　Jc(kA/c"12)
゛I.5 “3 j 14

-

IOxdation

onditions

13.3Pa

0min

13.3Pa

0min

13.3Pla

min

l.0Pa

0min
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　(b)　FINP法により上部電極を形成する｡

　　O)　Ga-FIBを用いて､上部Nb上に接合パターンを描画する｡描画

条件は､ビームエネルギー60kev､ピーム電流30pA~40pA､ビーム

径O.　1　5μm､照射量14×1　015/cm2~16×1　0　15/c　m2である.

　　00　　CF4RIEにより上部電権を形成する.RIE条件はヽガス圧13

Pa､流量17.6sccm､人カパワーO｡1　6　W/　c　m2である｡　RIEを行

う際､3章で述べたように､ローディング効果を用いてエッジプロファイルを制

御する｡Siロード面積は､1　76　cm2~216cm2である｡また､エッジ

プロファイルにおけるテールを除去するために､オーバーエッチングを1分~2

分行う｡統いて､A10x-AIトンネル障壁層をArプラズフによりエッチン

グする｡エッチング柴件は､ガス圧3.6Pa.､流量20sccm､人カパワー

O｡16W/cm2である｡

上部電極形成条件を表5-2にまとめておく｡

　(c)　試料表面を陽極酸化し､30nmのNbOXを形成する｡この陽極酸化

の目的は三つある｡接合部周辺のRIEによるダメージをうけた部分を陽極酸化

することにより絶縁化し接合特性への影響を防ぐこと1)､下部電極と上部電極

配線層との絶縁分離をより確実にすること､およぴ､その絶縁分離プロセスにお

けるエッチバックの終点検出を確実にするためである｡陽極酸化後､FIBアラ

イメント用フォトレジストをアセトンにより除去する｡

　(d)　フォトリソグラフィーおよぴRIEにより､下部電極を形成する｡RI

Eではヽ流量17.6sccmのCF4に5sccmの02を添加しヽレジストを

後退させることにより､下部電極のエッジにO.　5μm程度のテーパーを付ける

2)｡全ガス圧は15Pa､入力パワーO｡1　6W/c　m2である｡ベースパター

ンのレジストをアセトンにより除去後ヽ次に堆積させるSI02膜の密着性を良

くするためにヽ試料表面を02プラズフクリーふングする.02プラズフクリー

ニングは､10Pa､50sccm､O｡1　6W/c　m2の条件で1分30秒行

つo

　(e)　SiO2膜を堆積する.成膜はヽ4章で述べたrfスパッタリング法お

よびバイアススパッタリング法を用いて行う｡膜厚は250nmである｡統いて､

Agを30nm堆積する｡このAgは､エッチバックプロセスにおいての終点検

出用のものである.SI02成膜条件を表5-3にまとめおく.

　(f)　平坦化エッチバックを行う｡プロセスは4章で述べたものに基づく｡

　　O)　フォトレジストをスピンコートし､1　5　0℃で30分間ベークする｡
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レジストの膜厚は1,55μmである.これにより､試料表面の凹凸は平坦にな

る｡

　　(i目　Arイオンビームエッチングを用いて､接合上部電極の陽極酸化膜が

除去されるまでエッチバックする｡Arイオンビームは､加速電圧1.5kvで

引き出された後中性化され､試科表面の法線方向に対し60度の角度で人射させ

る.このときヽレジストとSi02のミリングレートが等しくなる.試料は水冷

表5-2.上部篭極形成条件｡

Conditions　of　FIB　Exposure

lon　Source Ga

Beam　Energy　(kev) 60

kam　Current　(pA) 30`40

Beam　Size(jLlm) ゛Oj5

Dose(x1015/cm2) 1416

RIE　Conditions

Gas CF4

Gas　Pressure　(Pa) 13

Flow　Rate　(sccm) 17.6

lnputPower(W/cm2) 0.16

Si　Load　Area　(cm2) 176゛215

Over-etehing　Time　(min) F2

表5-3.S

参
ー
↓ 02成膜条件.

l　st　Si02　Depositjon 2nd　Si02　Deposition

ArGおPressu祀(Pa) 3 0,8

Target　hlput　Power　(W) 100 200　/　1　50

Substrate　lnput　Power　(W) 0 20　/　15

DePosition　Rate　(nm/m㎞) 10 9/6

Rm　Thickness　(nm) 50 200
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された試料テープル上にインジウムシートを挟んで固定された｡ミリングは､試

料を回転させながら行われた｡Arイオンビームの電流密度は0.5~O｡8mA

/cm2であった｡エッチバック条件を表5-4にまとめておく｡

　(g)　フォトリソグラフィーおよびRIEにより､下部電極と配線層Nb間の

コンタクトホールを形成した後､配線層Nbを380nm堆積する｡ただし､配

線層堆積は､上部電極の表面および下部電極のコンタクト部をArスパッタクリ

ーニングした後に行う｡配線層堆積後､フォトリソグラフィーおよびRIEによ

り､配線パターンを形成する｡

　以上のようにして､サブミクロン接合は作製された｡作製した素子のSEM写

真を図5-2に示す｡

表5-4.平坦化エッチパックの賭条件｡

Resist　Coating　and　Bakhlg

Resist S-1400(Shiprey　Ltd)

Resist　Thickness　(μm) 1.55

Baking　Conditions 150℃,30min

Ar　lon　Beam　Milling　O)nditions

Beam Neutfaliz�Aflon　Beam

Ac�er幽lg　voltage　(kv) 1.5

Beam　Current　Density　(恒A/cm2) 0.5゛0.8

Sample Rotation

hlcident　Angle　to　the　Sぽface

Normal　of　the　Sample　(deg;)
60
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(a)O,5μm角接合部｡

(b)シングル接合特性評価用素子の全体図｡

　図5-2.作製した接合のS　E,M写真｡

-107-

ctrode

Wlnng



5.3 接合特性の評価

　接合はヽ臨界電流密度J,が5　kA/cm2以下あるいは14　kA/cm2のN

b/A10x/Nb三層膜を用いて作製され特性評価された.J｡が5　kA/c

m2以下の低J｡の場合ヽ通常のフォトリソグラフィーを用いて作製したミクロ

ンサイズの接合においてはヽクォリティーパラメーターV｡(2mvにおける準

粒子特性での電流値から算出したサプギヤクプ抵抗RHと臨界電流几との積でヽ

サプギャップトンネル電流のリークの犬きさを表す指標)が50mv以上ヽ≒

Rい積(臨界電流几と常伝導抵抗Rいとの積でヽ≒の大きさを評価するパラ

メータ)が1.89mvと非常に高晶質な接合が得られている｡そこで､FIN

P法で作製したサプミクロン接合の特性を評価する際このような高品質な接合作

裂を可能にする三層膜を用いることは､プロセスによる接合特性の劣化を評価す

るのに都合がよい.一方ヽこのような低J,ではヽ実際の超伝導デバイスには応

用できない.臨界電流≒が小さくなるためヽ外来雑音や熱雑音の影響を無視で

きなくなり､臨界電流が抑えられてしまうからである｡そのため､実用的なサプ

ミクロン接合を作製するにはヽ高い几の三層膜を使う必要がある.本研究では

高几用にはヽV｡,~25mvが得られる1　4　kA/cm2の三層膜を用いた.

　作製した接合の4.2Kでの電流一電圧特性を図5-3に示す｡図5-3(a)､

　(b)はヽそれぞれヽJ｡゜1.　5　kA/c　m2の三層膜を用oて作製されたO.

5μm角ヽおよびヽ几714kA/em2の三層膜を用いて作製されたO.7μ

m角の接合の特性である.回(a)からわかるように､O.5μm角の接合にお

いて､リーク電流の少ない準粒子特性が得られた｡この結果は､FINP法を用

いてサプミクロン接合を作製することが充分可能であるであることを示している｡

2　゛1Vの電流値から求めたサプギャクプ抵抗R､gヽおよぴヽ4°Vの電流値か

ら求めた常伝導抵抗R日を用いて得たR9/R目値(準粒子特性におけるギヤ

ッブ電圧での立ち上がり特性を評価するパラメータ)は18であった｡ギヤップ

電圧vgは2.8°Vでありヽvjこおける電圧の遷移幅△vgはO.3°Vだ゜た.

I｡は観測されなかった.これはヽ外部回路からのノイズおよび熱雑音の影響に

よりヽ≒が抑えられたためと考えられる.この接合が理想的であると仮定する

とヽI｡は理論からギヤップ電圧における電流値を用いて求めることができヽI

｡゜5.8μAとなる.この値を用oて見積もられたvjよ39mvであ゜た.(b)

のO,7μm角の接合ではヽ篭流一電圧特性からわかるようにヽ臨界電流はヽ部
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　　　x:　lmv/dv､　y:　5μA/div､

(a)O.5μm角接合り汗L　5kA/cm2)･

　　　　　　　x;　1mv/div､　y:　25μA/div.

　　　　(b)Oコμ“l角接合(J,゜14kA/c"12).

図5-3.作製した接合の4,2Kでの電流一逗証特性｡

-109　-



分的に抑えられていると考えられるものの､しっかり観測され､その値は25μ

Aを示した･仁R回ブ1.2　8°VヽR9/R‥゜8.1ヽV.ク10mvであ

゜た.またヽvg°　2.　9　°Vヽ△vg⌒`‘O八゜Vであ゜た.これらの値はヽこ

の接合が実用的であり､実際の超伝導デバイスに適用可能であることを示してい

る｡

　次に､接合特性の接合サイズ依存性について述べる｡FINP法を用いて作製

した接合のR9/R臼ヽvil､およびvgを回5-4に示す.5kA/c°2以下の

低J｡の場合ヽ接合サイズによらずR4/R目は18程度だ゜た.またヽV｡は

12mv以上となっておりヽ接合サイズの増加にともないvjよ増加した.V｡

が小さいのはヽ前述のように≒がノイズなどにより部分的に抑えられているた

めである.V｡の接合サイズによる変化はヽ接合が本来持つ臨界電流値に対する

観測される臨界電流値の割合が変化することによるものと考えられる｡つまり､

接合サイズによらずノイズにより抑えられる電流偵が一定である場合､接合サイ

ズの増加にともない､その接合が持つ本来の臨界電流値が増加するため､観測さ

れる臨界電流値の本来の臨界電流値に対する割合が増加しヽその結果ヽV｡が増

加したと考えられる.‾方ヽ1　4　k　A/c　°2の高几の場合ヽRH/R｡は6

`゛8でありヽまたヽvjよ9'`<LO゛Vだoた.vjこついてはヽ高J｡およぴ低
J,ともに2.8゛V以上でありヽ接合サイズによる大きな変化はみられなか゜

た｡

　ここでヽR9/R目の植をヽフォトリソグラフィ‾を用いて作製した3μ゜

角の接合における植と比較してみる.このR　l　g/　R　‥値はヽ≒を用いて算出さ

れるV｡とは違いヽ雑音などによる影響を受け難いと考えられヽ微小接合の特性

を評価するのに適したパラメータと考えられる｡フォトリソグラフィーを用いて

作製したときヽ低几の場合R､g/R目`'27ヽ高J｡の場合R4/R‥`<L2ヽ

の特性をもつ接合が得られている｡これらの値と比較したとき､FINP法で作

裂した接合はR4/R‥が小さくな゜ておりヽリ‾ク電流が少し大きくな゜て

いることがわかる.Rig/R‥値はヽフォトリソグラフィ‾によ゜て作製した

ときの接合の値の約2/3倍となっておりヽ几の高低および接合サイズによら

ずほぽ一定の割合になっていることは注目すべきである｡この特性劣化をプロセ

スによるものと考えたとき､これは､接合サイズに依存しないことから接合周囲

の劣化によるもの3ヽ4)ではなく､接合面内に均一に劣化が起こっていることに

よる可能性がある｡このことから､FIB照射による影響の可能性が考えられる｡

この点については､5.5節で議論する｡
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5.4　臨界電流均一性の評価

　FINP法をサプミクロントンネル接合の作製プロセスに応用する理由は､F

INP法は高い加工精度を持つことが期待されるため､サブミクロンサイズに小

型化しても高い臨界電流の均一性を実現することができると考えられるからであ

る｡そのため､この陰界電流均一性を評価することが非常に垂要である｡

　接合の臨界電流均一性は､接合を直列接続した回路の電気的特性から評価され

る｡この直列回路は､図5-1の作製プロセスに従って作製された｡　Nb/A1

0x/Nb三層膜にはヽ臨界電流密度几が1　4　kA/c　m2のものが用いられ

た.作製したO,7μm角接合の直列回路のSEM写真を図5-5に示す.

B　ase　electrode

図5-5.直列接続されたOコμm角接合のSEM写真｡

　図5-6は､60個直列接続されたO.7μm角の接合の電流一電圧特性である.

測定温度は4.2Kであった｡臨界電流のばらつきは､最大最小で土10%であ

った.この値は､他の研究機関が報告している10　0個直列接続された0.7μ

m角接合における臨界電流のばらつきの値士22%4)に対し半分以下とかなり

小さい｡このことは､作製された接合の均一性が高いことを意昧しており､FI
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NP法がサブミクロン接合作製において有効な加工法であることがわかる｡一方

接合特伺の平均はヽ謐界電流≒プ48がA(中央値)ヽV,､プ7　.　4“IV　(12

0“IVでのサブギャクブ抵抗R9とI,との積)ヽR9/ト目゜5ハ(240

mvでのRい)となった.準粒子特伺におけるサブギャップ内のリーク電流は

少し大きめであった｡

x:　20mv/div､　y:　20μA/div

図5-6,　6　0個直列接続されたOコμm角

　　　　接合の4,2Kでの這流-ハ包圧特性｡

5.5　接合特性および歩留りについての考察

　5.3節および5.4節で述べた接合の特性は､比教的良いものと思われるが､

フォトレジストを用いて作製したミクロンサイズの接合と比較した場合､特性の

劣化が起こっていた｡また､比較的良好な特性をもつ接合作製の歩留りは低く､

作製した接合において､非常に大きなリーク電流を持つ場合がしばしば見られた｡

そこで､接合特性の劣化および歩留り低下の原因について考察する｡
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　一般的に､接合サイズを小さくした場合､接合牲匪の劣化が起こりやすい｡そ

の原因として､(1)RIEにより上部電極を形成する際の七部電極周囲に生じ

るエッチング残さ3〕へおよぴ､プラズマによる損傷ぃ､(2)Nb膜のスト

レスによるもの5づ)が挙げられる｡　∩)は､接合サイズが小さくなるに従い､

接合面積に対する接合周辺部損傷屑の割合が増加するため､損傷聯の接合特性ヘ

の影響が大きくなることによる｡(2)は､上部および下部電極をRIEにより

形成する際Nbのストレス緩和が起こることによる｡形成されるパターンの寸法

が小さいほどあるいはその膜厚が大きいばど､このストレス緩和の程度は大きい

ためトンネル障壁を破壊しやすいことになる｡

　FINP法によりサブミクロン接合を作製した場合の特性劣化の状況を調べて

みる｡典型的なチップ毎の接合特性を表5-5に示す｡図5-3(b)に示したS

EM写真からわかるように､1チップあたり5惘の接合があり､それぞれの接合

はプロセスの影饗を同じ様に受けていると考えてよい｡チップHこおいては､O｡

7μ“1角以上の接合ではヽ接合特性がほぽ等しくV√‘7　“IVヽR　H/R　回ブ5

であるのに対しヽO.5μm以下の接合になると急に特性の劣化が起こりI｡の

上昇とともにvl11およびRH/R目が低下している.またヽ表には示していない

が､接合サイズが小さくなるにつれて特性が徐々に劣化していくチップもあった｡

このように､接合サイズの小型化にともない接合特性の劣化が現れるチップが存

在する.‾‘方ヽチクプ2ではヽRH/R目で評価したときヽO･5μg1角の接合

の特性が一香良く､特性劣化が接合サイズに依存しないことがわかる｡また､接

合サイズによらず劣化の程度が等しいチップもあった｡以上のように､特性劣化

のパターンには大きく分けて､(A)接合小型化にともない牲|斥劣化が現れるも

の､およぴ､(B)接合小型化によらず特性劣化が現れるもの､の2種類存在す

ると考えられる｡

表5-5.チツプ毎の接合特性の例｡(表中のチッブ1､2は

　　　Jいご14kA/cn12の三刎膜を川いて作製されたものである｡)

ヤヘ_ Chip　1 Chip　2

Junclion　Size(11m) 2 1 Oコ Oj Oj 2 1 Oj7 O｡5 O｡3

lc(μA) 460 95 44 75 210 650 220 85 16 10

Rsg/Rnn ド, 4.9 14 L2 O､89 L4 LI L4 3』 0.80

vm(mv) け9 7.2 7.0 L6 L2 2.6 I,9 2｣ 2.9 O｡36

-114-



　　(A)の接合小型化にともなう特性の劣化は､最初に述べた一般的な特性劣化

の現象と同じである｡　FINP法による接合作製の場合､これらによる劣化が起

きやすいと予想された｡(1)のエッチング残さやプラズマ損傷については､3

章で述べたように､FINP法によるパターン形成ではエッジプロファイルにテ

ールが残りやすく､また､ローディング効果によるエッチングレート低下のため

にエッチング時間が長時間となり､イオン衝撃および温度上昇によるプラズマ損

傷が起きやすい｡(2)のNbのストレスについては､FIBのトンネル障埜ヘ

の影響を少なくするために上部電極Nbの膜厚を230nmと大きくしているこ

とがストレス緩和を起こしやすくしており､その結果として､トンネル障壁が損

傷を受けやすい6)のである｡このうち､(1)は主な原因ではないことが実験

結果から推測された｡エッジプロファイルにおけるテールは､接合サイズによら

ず一定であり､接合サイズの縮小にともない特性劣化が大きくなると考えられる｡

しかし､表5-5のチップ1のような､O｡7μm角以上のサイズの接合特性を比

較したとき､ほぽ等しい接合特性を示すチップがしばしば得られたことから､こ

れは当てはまらないと考えられた｡また､上部電極形成時のRIEプロセスにお

いて試科をRIE装瀧内カソード電極上のクォーツプレートとオイルを用いて密

着させ温度上昇を防ぐこと､および､上部電極形成後に行う陽枢酸化の膜厚を変

化させることを試みたが､接合特性の改善は特に見られなかったからである｡こ

れらのことから､(2)のNb膜のストレスが特性劣化の主な原因であるのでは

ないかと考えられた｡

　一方､(B)の接合特性の劣化の程度が接合小型化にともなわない場合､接合

面内で劣化が起こっていると考えられる｡これは､FIB照射時に注入されたイ

オンがトンネル障壁に損傷を与えている可能性がある｡FIB照射による損傷が

接合面内に均一に起きていれば､5.3節でも述べたように､接合サイズによら

ず特性劣化の程度は等しくなる｡また､FIB照射による損傷が不均一に起きる

ような場合､接合特性の劣化の程度は各接合においてぱらつく可能性があり､表

5-5のチップ2のような､チップ内で､ある接合だけその特性劣化の程度が小

さくなるというチップが存在することになる｡

　以上の考察から､接合特性の劣化および歩留りの低下を招く原因としては､N

bのストレスおよびFIB照射の影響が考えられた｡
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5.6

5.6.1

AI緩衝肩を用いてのサブミクロン接合の作製と評価

作製プロセス

　前節での考察から､接合特性を改善するには､Nb膜のストレスおよびFIB

照射の影響を防ぐことが必要である｡そこで､ストレスおよびFIB照射に対す

る緩衝聯をもうけることを考え､上部電極をNb/AI/Nbの三屠構造にする

ことにした｡緩衝嘔の材料としてAIを選択したのは､Nbの被覆性に優れるこ

と､及び､長い常伝灘コヒーレンス長を持つことによる｡

　ここで､AIがNb膜のストレス及びFIB照射に対する緩衝層として働く理

由について簡単に述べる｡Nb膜のストレスに対しては､上部電極のNbをA1

緩衝層を用いて二層に分断することにより､一層当りのNbの膜厚を薄くするこ

とができ､また､A1緩衝屠上のNbのストレス緩和は､A1緩衝層において吸

収されるため､下層にあるトンネル障壁へのストレスの影響を防ぐことができる

点である｡一一方､FiB照射に対する緩衝層となる理由は､以下のことによる｡

Nbはその結晶粒界が桂状であることが知られている｡そのため､FIBをNb

に照射した際､照射されたイオンが粒界間を通ってNb薄膜の深さ方向に進行す

ることが考えられる｡AIは､先に述ぺたようにNbに対して優れた披覆性を示

すため､Nbの粒界間の溝を遮ることができると考えられ､FIB照射に対する

緩衝層の役割を果たすのである｡

　次に､作製プロセスを図5-7に従って説明する｡

　(a)Nb/AI/Nb/A10x/Nb五聯膜を堆積する｡膜厚は上部からそ

れぞれ2　30　nm/6nm/1　5nm/6nm/1　00　nmである｡成膜は5.

2節で述べたロードロック方式の超高真空スパッタ装置を用い､臨界電流密度は

1　4　k　A/cm2である｡成膜条件は､表5-1に示してある｡

　(b)FINP法により綬上層Nbを接合サイズに加工する｡　FIBによるパタ

ーン描画は､表5-2に示した条件で行う｡　RIEは､Siロード面積176c

m2､および､試料をRIE装置内カソード電極上のクォーツプレートにオイル

を用いて固定する点以外は､表5-2と同じ条件で行う｡エッジプロファイルに

おけるテール除去のためのオーバーエッチングは､1分30秒間行う｡この試料

のオイル固定は､RIE中の試料の温度を少しでも低くしたいことによる｡続い

て､AIをArプラズマを用いてエッチングする｡エッチング条件は､ガス圧3.

6Pa､流量20sccm､人カパワーO｡1　6W/c　m2である｡

-116-



(a)

(b)

(c)

(d)

　　　　Nb/AI/Nb/AIOX/Nb　Layer

/‾

　　　　　図5-7.AI緩衝層を用いたときのサプミクロン接合作裂プロセス｡

(匈Nb/AI/Nb/AIOX/Nb五層膜堆積｡(b)FINP法による最上層Nb電極形成およぴAI緩衝層エッチング｡

(c)中間層Nbおよぴトンネル障壁の陽極酸化｡(dげ部電極形成､およぴSiOの蒸着､リフトオフ｡

　(c)試料表面を陽極酸化する｡このとき､1　5　nm中間聯Nbおよぴトンネル

障壁層AIOXを通して､下部電極Nbの表面およそ7nm程度まで陽極酸化を

行う｡

　(d)フオトリソグラフィーおよびRIEにより下部電極を形成し､つづいてS

IOによる平坦化を行う｡下部電極形成では､AIの陽極酸化膜を含むので､図

5-2に示したプロセスのように､テーパーをつけてエッチングすることができ
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ない｡そのため､下部電極エッジでの上部電極配線屑とのショートを防ぐべくS

iO蒸着およびリフトオフによる平坦化を行う｡下部電極形成のRIE条件は､

CF4ヽ3.6P　aヽ1　7.6　s　c　cmヽO.　1　6　W/c　m2である.またSiOの

膜厚は150nmである｡

聯間絶縁以降のプロセスは､5.2節で説明したプロセスと同じである｡

　以上のプロセスで作製した接合の上部電極形成時((b)のAIエッチング後)

および配線形成後のSEM写真を図5-8に示す｡上部電極において､テールは

完全に除去されていることがわかる｡

　ここで､この作製プロセスの特徴をまとめておく｡

　(1)230nmと充分厚いNbの下にA1緩衝層があるため､FIB照射によ

って注人されたイオンのトンネル障壁への影響を防ぐことができる｡

　(2)FINP法により上部電極形状に加工されるのは､最上層Nbだけであり､

それによるストレス緩和はAI緩衝聯によって吸収される｡そのため､トンネル

障壁へのストレスの彭響を防ぐことができる｡

　(3)接合部以外のトンネル障埜および中間層Nbは､陽極酸化することにより

絶縁化する｡そのため､トンネル障壁やトンネル障壁近傍の上部電極側壁にRI

Eのプラズマが直接触れるのを避けることができる｡その結果として､RIEに

よるトンネル障袱近傍の損傷を防ぐことができる｡

　(4)上部電極形成は､大部分がRIEによるものであり､陽極酸化は極一部で

ある｡それゆえ､SNAP法を用いたときにみられる接合サイズの縮小化やばら

つきは起こり難い｡

-118-



(肩上部肘極形成後の0.5μm角接合｡

(b)配線パターン形成後のOバ7μm角接合｡

図5,8.AI緩衝肘を川いて作製した接合のSEMび真｡
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5.6.2　接合特性

　作裂した接合の4.2Kでの電流一電圧特剖を図5-9に示す｡接合サイズはO｡

5μm角である.準粒子特性においてヽ常伝導抵抗Rいブ85nヽ2mvにお

けるサプギャップ抵抗RH゛1000nでありヽRH/R目゛12とな9た.

この値はヽフォトリソグラフィーを用いて作製した3μm角の接合の植と等しくヽ

プロセスによる損傷を受けていないことがわかる｡この結果から､AI緩衝層を

用いることが接合特性の改首に有効な手段であるといえる｡一方､ギヤップ電圧

vgは2.7°VでありヽAI緩衝層を用いないときに比べO　.　1　11V低くな9た.

これはヽA1緩衝層の近接効果によるものと思われる.臨界電流≒゜11μA

でありヽV｡゜1　1　mvとなった.

　　　　　　　　　　　　x:　lmv/div,　y:　2　0F1A/div｡

㈲5,9,AI緩衝辰を用いて作製したO乃μm角接合の屯流一電月ミ特性｡

　次に､A1緩衝層を用いて作製したチップ内での接合特性のばらつきを評価す

る.チップ内の接合の主要な特性パラメータを表5-6に示す.0.3μm角接合

を除く全ての接合においてヽR9/R‥が5･･6以上ヽV｡が7.7°V以上のも

一1　20　-



のが得られた.特にヽO.5μ゜角接合においてヽその二9ともRH/R日が1

0以上と良好な特性のものが得られた｡接合サイズによる特性の変化は､O｡5

μ゜角以上でぱヽサイズが大きくなるに9れてリ‾ク電流が増えヽRH/R目

が小さくな9た.‾方ヽvgは変化しなか9た.R　9/R　目のばらつきはヽ上部

電極の形状やエッチングの残さによるものではないことが図5-8(a)のエッ

ジプロファイルから予想される｡だだし､中間層Nbおよびトンネル障壁を陽極

酸化したときのそのされ方が接合によりばらついたために生じた可能性は否定で

きない｡また､FIB照射による損傷を防ぎきれていないことによりばらつきが

生じたことも考えられる｡このばらつきの原因については､A1緩衝屠の膜原を

変化させるなど､さらに検討する必要がある｡

表5,6.AI緩衝層を用いて作製した接合

　　　　のチップ内でのばらつき｡

'へ<､_ Chip　1

Junction　Size　(μ,m)1 0.7 0.5 O｡5 O｡3

k(μ｡A) 62 28 11 13 36

Rsg/Rnn 5.6 7.3 12 9.9 0洛8

vm(mv) 7.7 8.6 11 10 1.0

vg(mv) 2.7 2,7 2.7 2.7 2.5

　次に､AI緩衝層の有無による接合特性の違いをチップ単位で比較することに

よりヽA1緩衝層の効果を検証する.図5-10はヽ各チップ内での接合のRH

/RいヽおよびV｡を示している.黒丸(●)のチップAはA1緩衝層を用いて

作製されたチップ内の接合､それ以外のチップB~EはAI緩衝層を用いていな

いものである｡AとB､Cを比較した場合､明かにA1緩衝層を用いたAの特性

が良いことがわかる.またヽEと比較した場合ヽEでは接合サイズがO.　5μm

角になると特性が大きく劣化するのに対し､AではO｡5μm角の接合において

も良好な特性が得られている｡これらのことからも､A1緩衝層が有効であるこ

とがわかる｡
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5.7　結言
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Junction　Size　(μm)

●Chip　A　with　Al　buffer　layer

O　Chip　B　without　Al　buffer　layer

△Chip　C　without　Al　buffer　layer

▲Chip　D　without　Al　buffer　layer

■Chip　E　without　Al　buffer　layer

図5-1　0.A1級衝刎の有無によるチップ

毎の接合のR
sg
/R

nn

およぴV｡

　本章では､集束イオンビームを用いたNbの微細加工法であるFINP法をN

b/AIOX/Nbトンネル接合の上部電極形成プロセスに応用して､サプミク
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ロン接合を作製し､特性評価を行った｡

　Nb/A10x/Nb三層膜を使ってサブミクロン接合を作製したとき､O｡

5μm角までの接合作製に成功した.0,5μm角接合はヽ用いた三層膜の階界

電流密度J｡が低かぢ)たため外来雑音などにより臨界電流≒ぱ観測されなか゜

たがヽ準粒子特性においてはそのリ‾ク電流は小さくヽRH/R目゜18を示

した.またヽJ入が14kA/cm2の三層膜を用いて作製されたO.7μm角接

合でぱヽ仁プ25μAヽR　9/Rい゜8バヽviiごiO°Vを示しヽ実用的な
接合の作製に成功したと言える｡

　次にヽ臨界電流均一性を評価した.60個直列接続されたO.7μm角接合に

おいて､臨界電流のぱらつきは､最大最小で土10%だった｡この値は､これま

でに報告されている値より小さく､FINP法によるサプミクロン接合作裂の有

効性が示された｡

　作製したサプミクロン接合の特性をフォトリソグラフィーにより作製したミク

ロンサイズの接合特性と比較したとき､わずかに特性が劣化していた｡また､良

好なサプミクロン接合を作製する歩留まりは高くなかった｡得られた接合特性の

接合サイズ依存性を検討した結果､特性劣化および歩留まり低下の原因は､上部

電極Nbのストレス､あるいは､FIB照射による損傷ではないかと推側された｡

　これらの問題点を解決するために､A1緩衝層をもうけ､上部電極をNb/A

1/Nb構造にし､通常のNb/A10x/Nb三層構造をNb/AI/Nb/

A10x/Nb五層構造にしてヽサブミクロン接合の作製を試みた.J｡゛14

kA/cm2の五層膜を用いて作製されたO.5μm角接合はヽ特性劣化がみら

れずヽI,゜11μAヽRH/R目゜12ヽ私尹11°Vを示した.この結果

から､A1緩衝層の有効性が示された｡しかし､O｡3μm角接合の作製にぱ成

功しなかったこと､また､接合サイズにより特性にばらつきが生じたことなど､

検討課題が残った｡
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第6章総　括

6.1　総括

　本論文は､集束イオンビーム(FIB)を用いた独自の微細加工技術を使って､

サブミクロンNb/A10x/Nbトンネル接合の作裂について検討を行ったも

のである｡

　Nb/A10x/Nbトンネル接合は､超伝導エレクトロニクスにおいて中心

となるジョセフソン素子のなかで最も重要な素子の一つである｡この接合は､理

想的な電流一電圧特性を示すと同時に､温度サイクル計匪や再現性において極め

て優れた特性を持つからである｡それゆえ､この接合を用いることにより､ジョ

セフソン素子によって構成される超伝導デバイスは､その性能を大きく改善する

ことができた｡

　しかしながら､社会の情報化及びハイテク化に伴って､超伝導エレクトロニク

スに対する要望は益々強く､さらに超伝導デバイスの性能改善が求められている｡

そのためには､どうすれば良いのか｡その問いに対する答の一つが､エネルギー

ギヤップの大きい高温酸化物超伝導体を用いた優れた特性をもつジョセフソン素

子を開発し超伝導デバイスヘ応用することであろう｡その他の答としては､既存

のジョセフソン素子の高機能化である｡つまり､Nb/AIOX/Nb接合につ

いて言うならぱ､接合サイズを小型化し､端界電流密度を高めることである｡

　Nb/A10x/Nb接合をはじめとするジョセフソン素子の小型化および高

臨界電流密度化が叫ばれてから久しい｡　しかし､現状は､接合サイズにおいては

1μm以上でヽ臨界電流密度では1　0　kA/cm2以下が主流となっている.そ

の理由は､素子作製技術上にブレイクスルーを必要とするいくつかの課題があっ

たからである｡高品質高臨界電流密度三層膜成膜技術､接合上部電極形成技術､

絶縁分離技術が､それである｡

　本研究は､このような背景のもと､上部電極形成技術に関する検討を中心に､

行われた｡上部電極形成プロセスは､接合の電気的特性を決定するため､臨界電

流の均一性が動作マージンに直接影響する集積回路においては､非常に重要なプ

ロセスとなり､高精度な微細加工技術が要求される｡そこで､本研究では､高い
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加工精度を持つことが期待されるFIBを用いた新しいNbの微細加工技術を提

案し､この微細加工技術を上部電極形成プロセスヘ応用すること､および､その

有効性に9いての検証を行った.その結果､少なくともO.5μm角までの接合

を特性を劣化させることなく作製できたこと､O.7μm角の接合の臨界電流均

一性評価において良好な結果を得られたことなどから､この微細加工技術の有効

性が示された｡以下に､本研究で得られた成果をまとめる｡

　第1章では､本研究の背景および目的について述べた｡まず､ジョセフソン素

子の特徴およびNb/A10x/Nb接合の重要性を述べた後､超伝導デバイス

の高性能化に対する接合小型化に必要性について説明した｡次に､接合を小型化

する際に生じる作製技術上の問題を整理することにより､本研究のとるべき立場

を明かにした｡また､微小接合作製技術開発の現状についても述べた｡

　第2章では､集束イオンビームを用いた新しいNbの微細加工法であるFIN

P(Focused-ion-beam　lmplanted　Niobium　Patterning)法を提案した｡この加
　　一　　　　　　　　　　　　　一　　　　　　　-　　　　　　-

エ法は､Gaイオンビームを用いてNbに直接パターンを描画し､ふっ素系ガス

を用いた反応性イオンエッチング(RIE)を行うことによってパターンを形成

するプロセスであった｡

　まず､この方法の基本特性としてGa-FIBの照射されたNbのRIEにお

けるエッチング特性および超伝導性の評価を行い､続いて､Nb/AIOX/N

bトンネル接合作製プロセスにおける上部電極形成工程への適用を検討した｡そ

の結果､FIBのビームエネルギーを低くすることにより､FIBの照射された

NbのRIEに対する充分なエッチング耐性が､高ガス圧､低入力パワーの条件

下で得られること､エッチング耐性の得られるメカニズムは､注人されたGaイ

オンがふっ化することによりエッチングマスクとして機能することがわかった｡

超伝導性の評価においてはヽ臨界温度T,の低下は1K以下とほんのわずかであ

り､また､FエB,の影響は照射されたNbの表面層に集中していることがわかっ

た｡一方､接合作製においては､ビームエネルギーの低下にともない､FIB照

射によるトンネル障壁への影饗ぱほとんど無視できるようになり､50mvを越

えるV｡値を持つ高品質な接合を作製することができることがわかった.またヽ

O.3μm角のNbパターンのアレーを作製することによりヽFINP法が高い

加工精度を持つことを示した｡ただし､垂直エッジプロファイルおよび充分なエ

ッチング耐性の両立がFINP法の課題として提示された｡

　第3章では､FINP法におけるエッジプロファイルの制御についての検討を

行った｡サプミクロン接合を作製する際､上部電極のエッジプロファイルは､接
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合特性に大きく影響するため､極めて重要であり､それを制御しなければならな

い.第3章では､このことを念頭に､FINP法の課題であった垂直エッジプロ

ファイルおよび充分なエッチング耐性の両立の実現を目指した｡まず､FINP

法に適した垂直エッジプロファイルを実現するための方法を検討した｡Nbとふ

っ素系プラズ7中のFラジカルとの反応が自発性であることから､Fラジカルが

アンダーカットの要因となる｡そこで､プラズマ中のFラジカルを減少させれば

良いと考え､ローディング効果を適用することを考案した｡実験として､まずメ

タル7スクを用いてヽJ)タジプ゜ファイルの制御をCF4とSF6に゜いて検討

した.その結果ヽCF4においてのみ垂直JIッジプロファイルが実現した.この

ことは､エッジプロファイルの改善には､Fラジカルの滅少だけでなく､側壁保

護効果が重要な役割を果たしていること明白にした.CF4でぱFラジカルの減

少によりフロロカーポン膜が生成し側壁保護膜として作用したのに対しヽSF6

では側壁保護膜となるものが生成されないのである｡この結果を踏まえ､FIN

P法におけるエッジプロファイル制御を試みた結果､充分なエッチング耐性およ

び垂直エッジプロファイルの実現に成功した｡

　第4章では､サプミクロン接合作裂上の課題となる絶縁分離技術の確立を目的

にヽSi02絶縁膜の堆積およびArイオンミリングによるjlクチバック平坦化

技術の検討を行った｡エッチバックプロセスにおいて問題となる終点検出は､試

料表面を陽極酸化することヽ及ぴヽSi02膜と平坦化用レジストとの間にAg

薄膜をもうけ､それらを終点検出用マーカーとして利用することにより､この点

を解決した.JIッチバックプ゜セスの平坦性はヽSi02膜の段差被覆性に依存

しヽバイアススパッタリング法をSI02膜の堆積に用いることによりヽ良好な

平坦性が得られた｡これらの結果､接合の絶縁分離に充分使用可能な制御性及び

平坦性を実現した｡バイアススパッタリングによる堆積は､試料の温度を上昇さ

せやすく､また､プラズマによる損傷を与えやすいため､接合特性を劣化させる

ことがわかった｡しかし､これについては､試科の冷却を充分行うとともに､絶

縁層堆積の最初にノンバイアスでSi02を薄く堆積させヽバイアススパッタ膜

に対する保護層として機能させる方法を見い出し､接合特性の劣化を防ぐ手法を

開発した｡

　第5章では､FINP法をNb/AIOX/Nbトンネル接合の上部電極形成

プロセスに応用してサプミクロン接合を作製し､その特性評価を行った｡その結

果､通常のNb/AIOX/Nb三層膜を用いて作裂した場合､O｡5μm角の

接合まで作製することができた｡また､臨界電流均一性の評価では､60個直列
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接続されたO.　7μm角の接合において､最大最小で士10%とかなりばらつき

の小さいもの得られた｡これらのことから､FINP法が微小接合の形成法とし

て優れた方法であることが示された.一方､3μm角のフォトリソグラフィーを

用いて作製した接合の特性と比較したときヽRH/R‥が2/3倍以下に低下

しており準粒子特性においてリーク電流の上昇が見られたこと､および､歩留ま

りが高くないことなど課題が残った｡この課題を解決するため､作製した接合の

チップ内での特性のばらつきを検討したところ､接合サイズが小さくなるに従い

特性が劣化するものと､接合サイズによらずほとんど同じように劣化しているも

のの2種類存在することがわかった｡前者は､上部Nb電極のRTEによる加工

時に生じるストレス緩和によりトンネル障壁が破壊されることによると推測され

た｡また､後者の場合は､FIB照射によるトンネル障壁への影響ではないかと

考えられた｡そこで､上部電極をNb/A1/Nb構造にし､下部電極を含めて

Nb/AI/Nb/A10x/Nb五層構造にすることにより､接合特性の改善

を試みた｡AIはFIB照射およびストレス緩和に対する緩衝層として働かせる

ことをねらったものである.作製した接合は､O.5μm角のものにおいて特性

劣化はみられず､A1緩衝層が有効に機能したと考えられる｡このようにAI緩

衝層を用いることによりプロセスの影響を低くできるため､端界電流のばらつき

をさらに低くできる可能性があり､FINP法の有効性がさらに高まるだろうと

考えられる｡

　以上､本研究において､集束イオンビームを用いたNbの微肩加工法を提案し､

サプミクロン接合作製における上部電極形成技術への適用することの有効性を明

らかにした｡

6.2 今後の課題

　今後の課題としては､大きく分けて､三つ挙げられる｡

　一つは､サプミクロン接合作製の歩留りの向上である｡サブミクロン接合作製

におけるA1緩衝層の有効性については本論文第5章で述べた｡しかし､AI緩

衝層を用いれば必ず高品質のサプミクロン接合ができるかというと､現時点では

そうではなさそうである｡実際､接合の特性にばらつきが見られる｡それゆえ､

AI緩衝層についての実験データをさらに蓄積するとともに､その他の作製プロ

セスについても見直し､歩留りを向上させる必要がある｡また､接合特性の劣化
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および歩留りの低さがFIB照射によるものであるとすると､FIBの低エネル

ギー化は非常に有効な手段となることが予想される｡この意昧において､最近研

究されている滅速電界法を用いた低エネルギー集束イオンピームは､FINP法

ひいては微小接合作製技術において極めて重要な技術となろう｡

　次の課題としては､FINP法によっ｡て作製可能な接合サイズの限界値であろ

う.これまでにヽFINP法を用いた接合の作製において､O｡5μm角の接合

作製まで成功しているが､それ以下の接合はまだ作製できていない｡これは､こ

の加工法の限界を意昧しているのかどうかは定かでない｡それゆえ､この加工法

を用いてどこまで小さな接合が作製できるかということを明らかにすることが一

つの課題となる.また､接合特性の均一性については､0.7μm角の接合しか

検討を行っておらず､これより小さな接合ではどうかということに非常に興昧が

持たれる.少なくともヽ現在までにO.5μm角の接合の作製に成功しているの

であるから､このサイズでの評価を行うべきであろう｡

　もう一つは､この様にして作製したサプミクロン接合をどう応用していくかで

ある｡サブミクロン接合は､論理素子やSQUIDなど実際の超伝導デバイスに

用いることにより初めて意昧のあるものになる｡この点を考慮して､実際にデバ

イスを作製し､その特性を評価していくことが重要となる｡
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