
2. 5節まとめ

鉛合金ジョセフソン筏合を中心に超伝導集積回路製作技術について述べた。鉛合金ジ

ョセフソン後合は、超伝導集積回路におけるキーデバイスであり、紫子特性の制御、安

定性の確保について検討を進めてきた。偏光解析法によるトンネル酸化脱成長過程の観

察から、 RFプラズ 7酸化膜は、鉛酸化物とインジウム酸化物の混合物であり、経時変

化の少ない接合を実現するためには、鉛合金下部電極のインジウム濃度を 30w t %以

上にし酸化膜組成をインジウム酸化物だけにすることが有効であることを明らかにした。

ついで、集積化を念頭に素子特性の制御、歩留まり向上に留意した総合的な超伝導集積

回路製作工程の検討を進めた。リフトオフによる高品質パターン形成により断線、ゾヨ

ートなとによる歩留まり低下、紫子特性のばらつき等を抑え、フィードパ y クによって

制御性の向上を図った。この技術を超伝導集積回路への適用例として 5μmlレールによ

るlKbRAM製作を行ない、内部タイミングによる基本的な動作を確認することに成

功した。しかしながら、パタ ーン依存性、ヒートサイクノレ耐性等の鉛合金材料と絶縁庖

との相互作用に起因する問題点が明らかになり、これを解決するため、これらを分縫す

る新しい構造の SPOT後合を提案した。但し、鉛合金の持つ材料的な問題点、すなわ

ち結晶粧が大きいため接合電流の均一性に限界があること、ヒートサイクル耐性が改善

されたとはいえまだ不十分なこと、などは未解決である。
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第 3:!it ニオピウム系ジョセフソン接合とその集積化の検討

3. 1節序

鉛を主な電極材料とするジョセフソン銭合は、多くの問題を抱えていたが、前章まで

に述べたようにヒートサイクル耐性の改善については、 Au. 1 n. B iなどの添加に

よる合金化、低温膜形成法や薄題化による粒径の微細化によって函期的に改善されてき

た。しかしながら、シリコンを主体とする高度に発達した半導体プロセス技術を利用し、

大幅な集積化を実現するためには、耐蝕性や、耐熱性の点で鉛合金ジョセフソン後合に

は限界があった。また、粒径微細化という改良手段を講じても、援合特性の安定化が困

難であり、高集積化するために不可欠な μmオーダーの微小接合に於ける接合電流の均

一性についても不十分であった。

一方、ニオピウムは単体金属であり、しかも鉛より高い超伝導転移温度を有する(9 

2 K) 。このことは、 4. 2 Kの液体ヘリウム温度で超伝導回路を動作させることを想

定した場合、鉛合金に比べ超伝導的性質の温度依存性の緩い温度域であるため 、温度変

動に対する素子特性の安定性が高いという利点がある。また、機械的強度、化学的安定

性においても、鉛合金よりも優れた性質を待っている。さらに、磁気侵入距離 λも、第

2 JiL 4節で述べたように鉛合金よりも小さいので、膜厚が薄くても自己インダクタンス

の上自大は鉛合金の場合ほど大きくなく、簿膜積層集積回路に適している。また、股形成

も、化合物である NbNやA1 5化合物とは異なり、簡便な蒸着やスパ y タt去を用いる

ことができる。これらの方法で形成された薄膜の粒径は鉛合金における粒径に比して格

段に小さいため微細加工に通し、さらに接合電流の均-1生に優れているものと期待され

る。

鉛合金銭合と同様に電極である超伝塁手金属ニオピウムの酸化膜をトンネルバリアとし

て用いる筏合は、ニオビウム酸化物が多種類の化合物を形成し 、し かも一部は絶縁体で

はなく転移温度の低い超伝導体であるため、リークの小さな高品質の接合を形成するこ

とが困難であった。さらにニオピウム酸化物は誘電率が大きく、高速動作に適していな

いことも欠点であった。そこで、ニオピウムの優れた性質を生かし、かっ高品質の筏合
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を実現するために、下地の金属ニオピウムの酸化政とは異なる異名Eのパリ了、すなわち

人工バリアの研究が精力的に行なわれるようになった。

最初の高品質後合実現への突破口となったのは 、H.Kroger等のアモルファスソリコン

をバリア材料とする三局一括形成技術である (57)。これは、後合を形成するふたつの超

伝導膜とそのあいだに挟まれるバリ 7s莫を真空装置の中で連続して積層することにより、

接合特性に大きな影響を与えるパリ 7界面での汚染を回避しようとしたものである。 M

Gurvichはこの方法にアルミニウム酸化膜を人工パリ 7として導入し、僕合特性を格段

に改善できることを示した (8)。このような手法は、他のパリア材料の開発やNbNを用

いた接合にも適用され(9)、接合特性の高品質化に寄与している。

アルミ酸化物パリアによりなぜ後合特性が改善されるのかということについては 、現

在ではかなり解明されてきている。 M.Gurvitchは、金属アルミニウムを新鮮なニオビワ

ム表面に積層する事が重要で、ニオピウムに対する金属アルミニウムの濡れ1生が良好で

あれば、非常に薄い場合でも均一にニオピウム表面をアルミニウムが被mし、これを酸
化することで均一でピンホールのないパリ 7が得られると主張している (8)。

以上述べたように、 Nb/Al-oxide/Nbジョセフソン倭合の登場により、より集積度の高

い超伝導回路への展開が可能になったが、ニオピウム筏合特有の問題も存在する。すな

わち、超伝導集積回路は、基夜上に接地面や、配線層、絶縁層など種々の薄膜を積層し

て構成するが、段差部での配線の銭続、絶縁を確実にするため、上部の層ほど目見厚を大

きくする必要がある。鉛合金回路の場合には、最も上部の配線に用いる制御線層は約 l

μm近くの厚さ を必要とする。ところが、同じことをニオピウム超伝導回路に適用しよ

うとすると、ニオピウム膜の内部応力による剥離が発生し易くなり、膜厚の低減化や内

部応力の制御が必要となる。また、接合特性の俊れたNb/Aトoxide/Nbジョセフソン接合

といえども、集積度が高まり接合寸法が小さくなると、リーク~流や電流ぱらつきが地

大したりする特性劣化が生ずるということが研究の過程で明かになった。この問題は、

超伝導集積回路を用いて高速計算機への応用をめざす場合には深刻!な問題となる。本主主

では、ニオピウム膜の内部応力に着目して、接合寸法微細化に伴う特性劣化問題の解決

策について述べた。さらに、この援合形成技術を基にして抵抗体、配線層などを含む総
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合したニオビウム超伝導集積回路製作技術について検討を進めた。

以下、 3. 2節において、ニオピウム膜の内部応力と後合特性との関iiliを明らかにし、

微小援合においても特性劣化を引き起こさないNb/Al-oxide/Nb接合の製作技術について

のベ、 3. 3節では、接地面から制御線まですべての扇を平t旦化して膜厚の増大を抑え

ニオピウム践の内部応力による障害を軽減した完全平坦化ニオピウム超伝導集積回路製

作技術について述べる。

3. 2節 Nb/Al-oxide/Nb後合の製作技術

3. 2. 1 ニオピウム肢の特性

3. 2. 1. 1 成膜条件と特性

ニオピウムを用いた超伝導築積回路の製作工程では、エオピウムの成膜方法が鉛合金

と異なっているため、第 2~に述べてきたような鉛合金超伝導集積回路の製作技術をそ

のまま適用することはできない。ニオピウム薄膜は、鉛合金超伝導回路にも綾地面とし

て用いられている。この場合は、回路の製作工程の量初の段階であり、温度や、基仮の

加工状態に制約が少ないので、不純物の取り込みを少なくし、かっ基板との付着を確実

にするため、基仮を高温に加熱した状態で蒸着していた。しかし、ニオピウム超伝導回

路の場合には 、すでに、基絞上に素子を形成した後でニオピウムの成膜を行なうので、

素子特性の変動 、紫子破綾などを防止するため基板温度を下げる必要がある。また、真

空蒸着によって形成されたニオピウム簿膜は、通常大きな引っ張り応力を持っており、

基夜との付着強度が十分でない場合は基仮から膜が剥離し易い。この践の内部応力は、

n空Z走者による成膜法では制御が困難である。真空蒸着時にアルゴンイオンによるボン
パードを併用することにより、ニオピウム膜のストレスを制御することができると言う

報告がある (58)が、イオンガンを付加する必要があり、一般的でない。そこで、ニオビ

ウムの成膜には、特別の付加的装置を必要としないで、低温においてもある程度の基板

との付着強度が確保でき、応力の制御が可能と考えられるスパッタ法を用いることとし

Tこ。

スパッタ装置はクリーンな真空を実現できるクライオポンプ排気であり、アルゴン流
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畳を 500-1400SCCMと比較的大流量として不純物の混入を抑えた。この装[ij'

は3個の 10 0 mm径ターゲ yトをj寺ち、これらのひとつにoC電力を印加する。 40 0 

mm径の基夜ホルダーには、 2インチ Siウェーハ 8枚が収容され、この基仮ホノレターが

ターゲ yト上を 8r p m程度で回転する。従って、膜堆積は間欠的に行なわれる。平均

成膜速度は、図 3. 2. 1に示すように Ar圧に依存し、 DC電流を回定した湯合、圧

力が低くなると成膜速度が大きくなり、圧力が高くなると成膜速度が小さくなりついに

は一定値に浴ちつく。基板は水冷しており、感熱試験紙による測定では、成JIl.i時でも高

々40度であった。このような条件下でニオピウム膜を形成しその特性をしらべた。

-膜の内部応力の測定

スパ， 7法により形成される金属薄膜の内部応力は、スパ yタ時のガス圧や、成膜速度

によって変化することが知られている (59)。しかしながら、具体的な数値は、装置や堆

積条件に依存するため、本研究で採用した間欠堆積駿における内部応力を調べることと

した。内部応力の測定には、 40 mm x 5 mm x O. 2 mmの (100) Si片にニオピウム

薄践を堆積し、その変形重から内部応力を算出した。変形盤の測定には、レーザー歪測

定機 (CANON LSF-500)を用いた。

適当な幅の短冊状の試料の長さ 1，厚さ b，ニオピウム の厚さ d，変形畳δ，~基仮の

ヤング率 E，基仮のポアソン比 νとすると、応力と変形査の関係は、 tくく dの仮定の

もとでは次式のように現わすことができる (60)。

σ=Eb2d/ {3 (lー ν) d 1 2) 

図3.2. 2にDCスパッタ時の電流を一定にした時の膜の内部応力と Ar圧の関係

を示す。ニオビウムの膜厚は、ほぼ20 0 nmである。図からわかるように低圧倒で圧縮

性の応力が存在し、圧力の増加とともに応力は減少し、急激に引っ張り性の内部応力に

転ずる。さらに圧力が増加すると、引っ張り応力はピークを経て次第に減少する。 DC

電流が 1. 5 Aの場合には 1.0 6 P a付近で内部応力がゼロになる o D C電流を減少
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図 3.2.1 DCスパッタによるニオビウムl真の地積速度の A r圧力依存性
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すると、全体の傾向は似ているが、より低圧自11ヘシフトする。股の内部応力が大きい湯

合は、 2ま仮とのiiti強度が十分でない湯合に剥離が生じ易¥¥ 0 特に、復数の絶縁庖と配

線層を積層して構成する超伝塁手集積回路の場合には、ニオピウム膜そのものの付着強度

は十分であっても、下地となる SiOなどの絶縁層の付者強度が問題となる。従って、

剥般を防止するためには膜の内部応力を小さくすることが有効であるが、圧縮性から引

っ張り性への変化は、 Ar圧に対して非常に敏感であり、ゼロ応力の膜を得るためには

A r圧を正確に制御する必要がある。

-膜の微細構造

肢の断面および表面を走査電子顕微鏡 (SE M)により観察したいくつかの例を図 3. 

2. 3に示す。 Ar圧が 2mTor r、または 8mTorrと低い場合は、柱状の微結

品が観察され、隙間もほとんど見られないが、 Ar圧が 40mTorrと高い場合には、

柱状椛造は見られるものの、隊問の多い徳造になっ ていることがわかる。この場合には

肉眼でみても表面の光沢がやや失われている。このような高圧力で形成されたニオピウ

ム膜にアルミニウム膜を積層しでも被覆性が惑いため特性の優れた接合は期待できない。

. x線による格子常数の測定

典型的な X線回折パターンを図 3. 2. 4に示す。図からわかるように(1 0 0 )配

向した膜である ことがわかる。この回折パタ ーンからニオピウムの格子常数を求め、 A

r圧の関数としてプロットすると、図 3. 2. 5の様になる。 Ar圧が低い場合には、

絡子常数が大きく、 Ar圧の噌加とともに格子常数は小さくなり 、パルクの格子常数よ

り小さくなり-s.極小値をとった後再び増加する。 この傾向は、圧縮性応力の場合には

面内方向に絡子が縮み、それによって法線方向に格子が延び、引っ張り応力の場合には

逆の振舞いを示すことと対応している。

-蛍光X線による膜中の Ar量の測定

海膜に含まれる A rのf置を蛍光X線分析 (XF A) によって測定した。結果を Ar圧
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の関数として図 3. 2. 5に格子常数の A r圧依存性とともに示す oA r圧が低い場合

には腹中の Ar含有量が多く Ar圧の増加とともに減少し、-s.極小値をとり、 再びt曽

加する。

-超伝導転移温度の測定

以上に述べたような種々の成膜条件によって、ニオピウム膜の超伝導的な性質がどの

微な影響を受けるを、超伝導転移温度によって調べた。測定は、 4端子法により抵抗変

化から求めた。図 3. 2. 6に示すように Ar圧が極端に高くない限りは、超伝導転移

温度はほぼ 9K以上であるが、圧力が 5P a以上になると急激に低下する。内部応力だ

けに注目すると、ゼロ応力肢を得るためには、高い A r圧下での成膜でも良いのである

が、超伝導転移温度の振舞い、あるいは隊問の多い微細構造等と併せて考えると、高い

A r圧の領I或は利用することはできない。従って、内部応力が小さく、かっ超伝導転移

混皮が劣化していない条件を満たす Arガス圧条件は、 1P a付近の、内部応力が A r 

圧に敏感に依存する領i或だけである。このことは、超伝導集積回路製作という観点から

は、スパ yタ時の Ar圧を非常に正確に制御しなければならないと言うことを意味する。

3. 2. 1. 2 内部応力の成因の考察

内部応力、格子常数、 Ar含有量のいずれも似たような Ar圧依存性を示す。スパ y

タによる成膜では、一般に Ar圧が低い場合には、膜士佳積中に飛来するイオンや中性粒

子の速度が大きく表面の原子が膜内部にたたき込まれたり、飛来粒子自身が膜中に入り

込むような現象が起きる。この現象は、 peelngと呼ばれ、 J. A. Thorn ton等によって

詳細に研究された (58)。低圧側では入射するスパ y タされた粒子の速度が大きいので粒

子が膜内に入り込み易く、格子点以外の位置にたたき込まれた粒子により、格子間距離

は引き延ばされ圧縮性の内部応力が生ずると考えられる。また、 A r原子も膜中にたた

き込まれるため、 Ar含有量が多い。圧力が埼加するにつれて、 p ee 1 n gの効果は次第

に減少 し、ニオピ ウム膜が基板表面で結晶化する際の本来的な引っ張り応力が発生する。

このような引っ張り応力は、蒸着によるニオピウム膜に一般的に観測されるものと共通
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の起源を持つものと考ーえて良いであろう。さらに圧力が上昇すると、膜土佐積時に表面付

近に存在する A r原子の霊も地加し、 I葉堆積に際して膜内部に取り込まれる A r:!itも増

加する。したがって、格子間距離も増加し、内部応力も減少して行く。さらに圧力が増

加すると、一緒に取り込まれた Ar粒子により格子間距離が再び地加する。 SEMによ

る微細構造の観測において、低圧倒では綴密な構造を持ち、高圧倒lでは隊問の多い構造

を呈するということは、以上の考察をl!1付けるものである。 DC電流を減らし堆積速度

を小きくすると、イオンや中性総子の速度は減少するため、 peeingの効果が少なくなる

ため、より低圧側ヘシフトしていると考えられる。このような内部応力の振舞いは、連

続成践によるWuの報告(&1)と概ね一致しており、本実験で行なったような間欠土佐積膜

においても問機の応力発生機構が働いていると言える。この実験では、基板を加熱して

いないが、基仮を加熱して膜内での拡散の効果が効いてくる場合には、間欠堆積の休止

期間に内部応力の緩和が起こることは十分考えられるが、後ほど議論する媛合特性の劣

化を抑えるためには、せいぜい 15 OOCが限度と考えられるので、高温でアニールし内

• 
9 

Q
U
 

(凶
)
O
F
F

7 

部応力を緩和させる手法は利用できない。

3. 2. 2 ノマタ ーニン グ

薄膜のパターニング方法として、鉛合金超伝導回路では、鉛合金のヱ yチングによる

.2 .4 .6 1 2 

Ar PRESSURE (Pa) 
4 6 

加工が困難であったため、リフ トオフ法が用い られたが、ニオピウム薄膜のパター ニン

グlこは、むしろエ y チングが用いられる ことが多L、。これは、ニオビウムの成膜法とし

て蒸着が用いられる場合には、フォトレジストステンシルの耐熱性の点、から、また、ス

パッタ法による場合には、パターン端部に発生するパリの生成という点から 、リフトオ

フ法の適用が難しかったためである。 エッチン グ法によるパター ニングでは、微細バタ

ーン形成を目的とする場合は反応性イオン エッチング(Reactive lon Etching)が用いら

れる。この場合には、ステンシルとなるフォトレジストとの選択比、絶縁層の S i 0と図3. 2. 6 スパ yタによるニオピウム膜の超伝塁手転移混皮のAr圧依存性

配線層のニオピウムの選択比などから、エッチングガスを選ぶ必要がある。第 2章の S

POT接合の製作工程で検討した R1 Eによるエ yチング速度の検討結果をここでも適

用することができる。フォトリソグラフ ィ技術としては 1/10縮小投影露光装霞によ

ー 13&-
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る通常のポジレジスト技術を用いた。この際、マスク寸法(実際はその 10倍)と形成

されるレジストパターンはまったく同一寸法にはならず、必ずパターン転写に{半うパタ

ーン変換差が存在する。このパターン変換差は、フォトレジストの種類や露光虫、現像

時間などに依存する。図 3. 2. 7はある条件の元で露光した湯合の、 7 スク寸法と筏

合の最大直流ジョセフソン電流の関係を示すもので、約 1μmのパターン変換差が存在

する こと がわかる。今後本論文で記述されている接合寸法は特にl折わらない限り、実際

の寸法である。

3. 2. 2. 1 エ yチング法

集積回路に用いる微細パターンの形成法として、平行平仮型の反応性イオンエ yチン

グ装置を用いた。ここで課題となるのは、エ y チング速度、フォトレジストや、絶縁麿

の SiOとの選択比、再現1生などである。

弗素系のガスとして、 CF 4、塩素系のガスとして BC 1 3のヱ y チング特性を調べた。

Nb/SiOの選択比、フォトレジストに対する選択比、弗索系のガスの場合には、ニ

オピウムのエ yチングには問題はないが、トンネルバリアであるアルミニウム酸化物の

エッチング速度が非常に小さいという問題がある oJ;g素系ガスを用いた場合には、ニオ

ピウム、及び71レミニウムともエッチングが可能であり、ガスの種類を替えなくともよ

いが、エ yチングの再現性に問題がある。これは、水蒸気の存在がエッチング速度に影

響を与えるためであり、チャンパへの吸着を抑えるためロードロ yク機構が必要になる

など装置的に複雑で高価になってしまう。

そこで、活素系のエッチングガスを用いることを断念し、ニオピウムのエッチングを C

F4 、トンネノレパリアであるアルミニウム酸化膜のエッチングをアルゴンガスによるミ

リングにより行なった。図 3. 2. 8に示すように、 CF.のニオピウムに対するエ yチ

ング速度は、あまりガス圧に依存しないが、フォトレジスト、 Si 0については、低圧

倒の方がエッチング速度が大きくなり、ニオピウムに対する速度よりも Si 0のエ y チ

ング速度の方が大きくなる。従って、同ーのエッチングガスを用いて、圧力を変えるこ

とでニオピウムまたは、 Si 0のパタ ーニ ングが可能である。しかしながら、ニオピウ

-138 -

4 

.， 

吋日3 
'-' 

E-< 
Z 
同
出
出 2
口
にJ

ト吋ζ斗J 

ト白出吋 1 

υ|  Size Shift 

1 2 3 45  

JUNCTION AREA [L2 f.1m2J 

図 3. 2. 7 ?スク上の後合寸法と最大直流ジョセ 7ソン電流の関係

-139 -

6 



______60 
同...... 

5 
~ 
自
民
'-'40 
同
←4 
〈
出。
Z 
日20
ζJ 

E-< 
~ 

ムと SiOまたはフォトレジスト相互の選択比は高々 5程度であり、十分に 7 ージンを

持つプロセスを構築することは困難である。

3. 2. 2. 2 リフトオフ

リフトオフ法の場合には、エッチング法における選択比の問題は存在しない。しかし、

スパ y タ法による堆積膜の場合は、パリの原因となるレジストステンシル側壁付着層は

込
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QUARTZ TABLE 

O.08Wjcm2 真空蒸着法よりも厚く発達するため、パリのない高品質のパターン形成が難しい。そこ

で、スバ yタニオピウム肢をリフトオフ法によりパターニングするため、エ yチパ yタ-. 
• .、、

を利用したパリ除去法を考案した。図 3. 2. 9に原理図を示す。まず、フォトリソグ

ラフィ技術によりレジストステン νJレを形成し、これにニオピウム撲を堆積する。つい

、、
、 で、等方性のプラズマエ yチングにより、表面をわずかにエ yチングする。本来、側壁

付着層は、基仮に垂直の面であり、しかも、ステンシノレにオーパーハングがある場合に

は、なおのこと基板への堆積肢の厚さに比して膜厚が小さい。そして、等方的エ yチン。。
グにより側壁付着層も基夜への堆積膜も向程度エ yチングされるとすると、基仮上の堆

積緩への影響を小さくしつつ、側壁付着層の膜厚を効果的に減らすことができる。具体

• Nb 

o SiO 
... AZ1470 

、$、
的には、堆積膜厚 300n mに対して 50n m-1 00 n m程度エッチングする。エ y

チングには、パレルタイプのプラズ 7 ヱ y チング装置を用いた。リフトオフは、アセト

ン中で超音波処理を加え、さらに超高圧の純水ジェ y トを用いた。図 3.2. 1 0にこ

の方法の効果をしめす。エッチパ y クを施さない場合には、パターン周囲に高いパリが。。 発生する。それに対し、エ yチパ y クを行なった場合には、周辺部にパリのないきれい
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図3. 2. 8 
3. 2. 2. 3 平!!!化

鉛合金超伝導回路においては、先に述べたように上から彼浸する層の方を厚くするこ

とで配線の断線や絶縁不良を防いでいたが、ニオピウム膜に場合は、成膜条件によって

は内部応力が大きく、 1ま板との付着強度によっては、股厚があまり大きくなると剥離し

てしまう恐れがある。そのため、被数の層を積層する場合にでも上層の膜厚が増大しな

R 1 Eにおける種々 の物質のエ yチング速度の圧力依存性
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( a ) 

一-1 Etching r-ー「

lO G 2j 
( b) 

図 3. 2. 9 エ yチパ y クを用いたリフトオフ法の原l'J!図

図 3. 2. 1 0 リフトオフ後のニオピウム股パタ ー ンの SEM像

( a )エ yテパァクを行なった場合

( b )エッチパックなしの場合
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いような構造が望ましい。そのような素子椛造として、平ls.化という手法がある。ここ SiO 

では、前述のエ y チングとリフトオフを組み合わせることによる平坦化の検討を行なっ

た。工程の概略を図 3. 2. 1 1に示す。まず、 SiO絶縁局を其空蒸若により積層す

る。ついで、フォトレジストパターンをマスクに、 SiO肢をヱ yチングする。エ yチ

ングは、 CF 4ガスの R 1 Eにより行なう。エ yチングマスクとして用いたレジストパタ

ーンをそのままリフトオフ周のステンシノレとして用い 、エ yチングによる S i 0膜の穴

の深さと同じ厚さの ニオピウム膜をスパ yタにより積層する。そして、これをリフトオ

フすることにより、平沼化された徳造を実現することができる。リフトオフの際、エ y

チパ y 夕、超高圧ジェット水流、ステラピングなどの併用により、パリを除去すること

ができる。このような平坦化工程におけるリフトオフでは、パリの部分のみが表面に突

出することになり、平坦化を行なわな い場合のリフトオフと比べて、パリ除去工程中の

剥離などのトラブルを避ける効果も著 しい。 図 3. 2. 1 2にこ のようにして形成した

平坦化の例を示す。 ここに述べた方法とまったく逆、 すなわち、ニオピウム膜のエ yチ

ング/Si 0パタ ーンのリフトオフと言う工程も可能ではあるが、後ほど述べるように、

ニオピウム膜のストレス制御という観点から、前者の工程を採用した。

3. 2. 3 接合形成工程

図3. 2. 1 3に、 Nb/Al-oxide/Nb接合の断面模式図を示す。この中で、下部電径の

ニオピウムとトンネノレパリアであるアルミニウム酸化膜、及び上部電極であるニ オピウ

ムの三層を一括して積層することから三層一括形成接合と呼ぶ。このI妾合では、文字ど |:;:::ll:::::::l 
uタ勿勿勿勿勿勿勿タタおり、下部電極、パリ 7層、上部電極を一括して真空裳置中で積層する事により、界面

の汚染を防ぎ良好な超伝導体とトンネノレパリ 7t:妾合部を形成するわけであるが、ジョセ

フソン後合として電気的な機能を実現するためには、接合面積を定義し、電極を取り出

すためにパターニングが必要である。最初に三層一括形成法を提案した Cr 0 g e r等

(57)は、陽極酸化により接合部以外を絶縁物であるニオピウム酸化物に変化させるとい

う巧妙な方法を用いている。しかしながら、この方法では、ニオピウム酸化物の誘電率

が大きく、寄生容量を増大させ、素子の高速動作という観点からは問題があるため、本

RESIST PATTERN 

SiO ETCHING 

Nb DEPO. 

Nb/RESIST 

LIFT-OFF 

図3. 2. 1 1 S i 0 絶縁肢のエ yチングとニオピウム肢のリフトオフによる平坦

化工程
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図 3.2. 1 2 平if!化したパターンの SEM像の例

ー 146-

TUNNEL BARRIER 

INTERCONNECTION 

COUNTER ELECTRODE 

BASE ELECTRODE 

SiO INSULATION LAYER 

図3. 2. 1 3 Nb/Al-oxide/Nb後合の断面模式図
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実験では絶縁庖として、 SiOを用いることとした。

図3. 2. 1 4にいくつかの筏合形成工程を示す。最終的には、図 3.2. 1 3の梢

造を実現するのであるが、 との段階で接合となる三庖を形成するかによっていくつかの

パリエーションが考えられる。大別するとバターニングの方法として、エ y チングとリ

フトオフがありヱ y チングはさらに 2通りの工程が有り得る。なおここでは、梨秘回路

への適用を想定して平坦化工程を採用している。以下、図に沿って説明する。

エ y チングの場合には、最初に平坦な蕊仮上にニオピウム、アルミニウムを駁庖し、

アルミニウムを酸化することによりこれをトンネル川リ 7とした後、さらに迎続してニ

オピウムを積層する(図 3.2.14(a')及び(a ") )。エ y チングAでは、この

後、最初に下部電極パターンをエッチングによって形成する。エッチング7 スクとして

用いたレジストパタ ーンをステ ンシルとして用いることによりこれに S i 0絶縁股を蒸

者しリフトオフすることで平ljJ_化を行なう(図 3.2.14(b')) 。このときのエ γ

チングでは、ニオピウム膜のエッチングガスとして CF.を用いた R1 E、7Jレミニウ

ム酸化膜のエ yチングでは、 A rガスを用いたミリングを行なった。このふたつのエッ

チング工程は、同ーの平行平仮型の R 1 E装置を用いガスを交換し連続して行なった 。

次にt妾合面積を規定するため、レジストパターンをマスクとして上層のニオピウム層を

エ yチングする(図 3.2.14 (C))。このとき、 3.2. 2. 1節で述べたよう

に、下部電極バターン形成の際平坦化によって下部電極周辺に存在する SiO膜と、 t妾

合面積を規定する際の接合部以外のニオピウム膜のヱ y チング速度が同じとなる条件を

選ぶことが可能である。また、ニオピウムと 7Jレミニウム俊化膜のエッチング速度は非

常に異なるのでアル ミニウム酸化膜は十分エ yチングスト γパーとして機能する。この

場合もエ yチングのレジストバターンマスタをそのままリフトオフ用ステンシノレとして

S iOを蒸着しリフトオフにより平坦化を行なう(図 3.2.14 (e))。さらに、

ジョセフソン接合の上部電極を後続するための配線を形成する(図 3.2.14(1))。

この配線層の形成には、最初に SiO絶縁肢を全面に蒸着しこれにエ y チングによりパ

ターンを形成し、そのレジスト 7 スクをステンシノレとして用い、リフトオフによりニオ

ピウム配線層パターンを形成した。

-148 -

Junction Fabrication Processes 

I Lift-off I IEtchingんI I Etching B I 

嗣 い母可申 Nbetching 

deposition s ウ河 depos出 on F.'?1 Hm-layerE10 占
(b) ')J 0 (b') (b") 

-ーlayerlift-off 窃三三ff]

blsiO etching 属品
Si語読
…mcJ語頭SiO

SiO lift-off 

SiO deposition 
and lift-off 。

零芳ヨ
三長三毎日O/ttgi;

読ま芳窃

図3. 2. 1 4 リフ トオフとエ y チングによるNb/Al-oxide/Nb接合の
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ヱッチング Bの場合には、まず最初のエ yチングにより、接合の規定を行なうため上

部電極以外のニオピウム膜を取り去る(図 3.2.14(a"))。ついで 、SiOの

蒸着により平坦化を行なう(図 3.2.14 (b") (c"))。さらに、今度は、 s

i 0/アルミニウム酸化膜/ ニオピウム膜をー活してヱ y チングし、下部電極バター J

を形成し平t!l，化を行なう(図 3. 2. 1 4 (d・') (e")) 。配線層の形成はヱ yチ

ングAと同じである。この方法は、エッチングAと上部電極と下部電極の形成I1闘を逆に

しただけである。しかしながら、後ほど述べるように、後合特性には大きな差異をもた

りす。

リフトオフの場合には、ヱ yチングと52なり愚初に基仮上全面に S i 0 n莫をM.ffしこ

れにリフトオフ用のレジストパターンを形成する(図 3.2.14(a))。エッチン

グにより S i 0膜に下部電極パタ ンを形成した後これをそのままステンシルパターン

としてニオピウム/71レミニウム酸化膜/ ニオピウムの三層を一括して積層し(図3

2.14(b))、リフトオ 71こより平坦化する(図 3.2.14(C)。これ以降の

工程は、エ yチングAと同じである。このように、どの工程をとっても最終的には、同

じ構造の援合が得られるが、後の節で述べるように、その特性はそれぞれの工程によっ

て異なる。

3. 2. 4 トンネル酸化膜の形成条件と後合特性の関係

3. 2. 4. 1 銭合形成条件

トンネノレバリアによって、ジョセフソン接合の特性はほとんど決定される。従って本

節では、トンネノレパリアとなるアルミ ニウ ム酸化膜の形成条件により媛合特性がどの様

に影響されるかについてのべる。なお、接合形成には、前節で述べた方法の内から従来

から用いられてきた標準的なエ y チング法Aを用いた。ニオピウム暦は上部電極、下部

'l;極とも膜厚 20 0 n mでDCスバッタ法により基仮冷却を行ないながら縫積した。典

型的には、 Ar圧力 1. 6 P a、DC電流 1. 5 Aであった。また、トンネルパリ 7を

形成するためのアルミニウム膜は 、数 nmの膜厚を制御するため小電力の RFスパ γ タ

法を用いて積層した。このとき A r圧力 1. 6 P a、RF電力 200 Wの条件下で O.
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Inm/secの地積la;皮であった。この椛造のジョセフ ソン筏合を最初に提案したGu

rv i lchも指摘しているように、アルミニウムスパッタ肢の形成時の温度は、後合のリー

ヲ電流に大きな影響を与える。高温でアルミニウム膜を縫積した場合には、リークの大

きな筏合となってしまうため、基仮冷却が必要である。これは高温ではアルミニウムが

ニオピウム脱中に拡散してしまい有効なアルミニウム膜厚が薄くなり、酸化膜として級

密なアルミニウム酸化艇が形成されないためと考えられる。 K.Tanabe等は、アルミニ

ウム地積直後の表面をエリプソメータにより観測し、高温状態では、アルミニウム膜が

ニオピウム膜中に拡散して実効膜厚が減少することを確認している (62)。事実、本実験

でも基仮冷却をしない場合の方がリーク電流が大きかった。

3.2.4.271レミニウム膜厚の効果

トンネノレパリアは、ニオピウム下部電極に引続き積層したアルミニウムを酸化して形

成するが、アルミニウム艇が全て酸化されて酸化アルミニウムに変化するとは限らない。

アルミニウム膜が十分に厚い場合には、酸化されない金属アルミニウム肢が酸化アルミ

ニウムとニオピウムの間に介在することとなる。この効果を調べるため、アルミ ニウム

1莫の膜厚を変え、後合特性を比較した。酸化現象であるので当然温度に影響されるが、

高温下でアルミニウムをニオピウム膜上に積層するとアルミニウムがエオピウム膜中に

拡散し後合特性が劣化する現象が報告されているので、本実験では室温に保持してアル

ミニウム撲の積層を行なった。アルミニウム膜の積層後、スバ yタ装置チャンパを一旦

真空に排気し 、ついで 10 P aの駿索ガスを導入し、 10分間酸化することでトン早ル

パリアを形成する。酸化時間については、酸素導入直後 l分程度で急激に酸化が遂行し、

以後次第にゆっくり酸化は進行するので 、本実験では、 10分間に固定した。

図3.2. 1 5に7ルミニウム膜厚と接合品質の関係を示す。接合品質は 2mVと4

mVにおける抵抗の比Rsg/Rnnによって表わす。厚み膜厚が厚いとサブギャップ

領i或の電流が増加し、またI葉原が薄すぎても急激にリーク電流が場加する。そして、最

も特性のよい接合特性を与える愈適アルミニウム膜厚が存在する(約 8n m) 。図 3

2. 1 6にアルミニウム膜厚の異なる接合の I-V特性を示す。ギャップ定圧直上に現

われる小さな構造は、近f妾効果特有のものであり、酸化されていない金属アルミニウム
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図3. 2. 1 5 Nb/Al-oxide/Nbl妾合におけるアルミニウム膜厚と筏合特性の関係

図3.2. 1 6 7ルミニウム膜厚の異なるNb/Aトoxide/Nbl.妾合の I-V特性
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膜が残っていることを示すものである。従って、目見厚が厚い領域での R r!l6/ Rnnの低下

は厚いアルミニウム膜によって超伝君事ギャ yプが低下しリーク電流が増加したものであ

る。また、膜厚が薄い場合には、ニオピウム表面を均一にアルミニウム肢が被援できず、

一部露出したニオピウム膜が酸化され不均一なトンネノレパリアとなっているためであろ

ぅ。つまり、ニオピウム酸化膜をトンネノレパリアとするニオピウムジョセフソン筏合で

は、リ ク電流が比較的多いことから、全体としても特性が悪くなると考えることで説

明できる。

3. 2. 4. 3 アルミニウム肢の酸化条件と接合特性の関係

トンネ Jレパリ 7は、アルミニウム膜を酸化して形成する。従って、 f妾合特性はその酸

化条件に大きく影響される。酸化は、化学反応であるので温度は重要なファ 71ーであ

り酸化時の温度制御は重要である。先に述べたように、アルミニウム膜土佐積時iこ基仮冷

却を行なっており、冷却水の温度により基疲温度が制御できるので、この状態のまま酸

化を行なうこととした。なお、本実験では冷却水は 2O:!: 2.Cであった。スパ 11によ

りアルミニウム膜を堆積後、一旦 10 -5 P a以下に排気しメインパルプを閉鎖して酸素

ガスを導入する。酸素若手入直後は、チャンパ内のアルミニウム堆積膜の酸化により酸素

圧力は減少するが、数分で圧力変化は緩和する。酸化時間中の圧力は一定に保つ。酸化

膜形成後、再び 10 -5 P a以下の真空に排気した後、上部電極のニオピウム肢のス パ y

タを行ない筏合を形成する。

酸化時間を 10分間に固定した時の酸素圧力とジョセフソン接合の直流ジョセフソン

電流密度の関係を図 3. 2. 1 7に示す。酸素圧力の増加にともない電流密度は減少し、

電流密度は酸素圧力の逆数のほぼ 2乗に比例する。 M.Guv i tch等の報告 (8)よりも本実

験の圧力依存性は小さい。 2基仮温度の違いや、酸化中の液体窒素シュラウドの使用の有

無が、この依存性の違いに現われているものと考えられる。

問図中に併せて接合品質をしめす R../ R nnの酸素圧力依存性を示す。酸紫圧力 1P 

a以下、電流密度 lOKA/cm2以上になると急激にリーク電流が増加し R../ R nn 

が低下する。アルミ ニウム酸化膜の厚さがある程度以下になるとリーク電流が地加する
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図3. 2. 1 7 自然酸化により形成したNb/Aトoxide/Nb筏合の電流密度の酸素庄力

依存性
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原因は明かではないが、 10KA/ cm2以上の電流密度を有するアルミニウム酸化以ト

ン不 Jレバリアの厚さは 1n m 程度と非常に汚く、均ーではない可能性がある。

3. 2. 5 エ yチング法によって製作した接合の問題点

確かに、 Nb!Al-oxide!Nbl.妾合は後合寸法が 5μm角以上の大きな面積の湯合には鉛合

金銭合に比べはるかにリーク電流も少なく、かっぱらつきも非常に小さい。そのため超

伝導祭積回路にこの筏合を適用するための問題はすべて解決したかに見えた。ところが、

t妾合面積が lμm程度になるとリーク電流が地加する傾向がみられる。また、ニオピウ

ム艇が厚くなっても同僚の1妾合品質の低下がみられる。図 3. 2. 1 8にこのような劣

化の例を示す。(a )は直列f主続された 10 0個の 3μm角の後合の l-V特性であり、

( b) は 1. 5μm角の接合の特性である。共に下部電極、上部電極のニオピウム肢の

厚さは 10 0 n mである。(a )では電流の均-1生も 3%程度でありリーク t主流も小さ

いが、;妾合寸法の小さな(b )では、 m流の均一1生もリーク電流も劣化している。また

( c )は(a )と同じ後合寸法であるがニオピウム肢の厚さが 20 0 n mと(a )の 2

倍である。この場合もやはり(b )と同織に後合特性の劣化が起きる。この現象は最初

に中川ら (63)によって報告されており、原因としてニオピウム艇の内部応力の可能性を

指摘し ているが、その詳細についてはまだ明らかではなL、。そこで、この;妾合特性劣化

の原因の究明と対策を明らかにするため、 I妾合特性とニオピウムA1の内部応力の関係に

ついて調べることとした。

3. 2. 6 ニオピウム肢の内部応力と後合特性の関係

青写膜の内部応力は、践の加工方法によっても変化し緩和されることがある。そこで、

図 3.2. 1 4に示す 3穫の方法により同一形状の後合を製作しその特性を比較した。

従来から用いられてきた ヱ y チング法Aでは下部電極パターンを切り出すエッチング工

程(a . )において、三層 (Nb!Al-oxide!Nb) のj寺つ内部応力が解放されると考えられる。

一方、 リフ トオフ工程においては、 ( a . )に対応する工程(b )では、地積する脱は、

リフト オフス テンゾルに より周囲から分離されているため、!i積しながら内部応力は緩
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図 3. 2. 1 8 エッチ ング工程によって製作された 100個直列俊続Nb!Al-oxide!

Nb後合の I-V特性
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平日されると考えられる 。また、エ yチング Bの工程では、最初に接合面積を規定す る上

部電極のエ y チング (リフ トオフ、エ y チングA工程では(d )に対応する 。)を行な

っている のでエ yチン グ時の内部応力緩和の影響が筏合部に影響し易い。

1 9は、ニオピウム膜の内部応力を変えて製作した 100個の直列後続 I2 図3

μmf:妾合の ]-V特性を、エ yチングAとリフトオ 7との筏合製作工程について比較し

たものである。ニオピウム膜のスパ ，:'l条件は DC電流 1. 5 AでAr圧力 O. 6 7 P 

2からわかるように、それぞれ肢のo 6 P a、 1.6 P aであり、図 3. 2 a、1

内部応力は、圧縮性、応力なし、引っ張り1生である。まず、エ yチング工程により製作

した接合では、何れもリーク電流が大きくギャ yプ電圧の積算m圧(約 280mV) で
1.06 Pa 

の立ち上がり部の丸まり方が大きい。この効果は、引っ張り応力の時に最も顕著に見る

ことができる。一方、リフトオフにより製作した接合では、どの条件のニオピウム股で

もリーク電流は小さくギャ y プ電圧の立ち上がりはシャープで角強っており、 m流の均

一性においてもそれほど大きな差はない。このような現象は実は 3μm角以下の微細筏

合に顕著にみられるもので 5μm角以上では目立たない。

これをもっとはっきり示すため、単独媛合の特性を比較した。図 3. 2. 2 0は lか

ら5μm角単独後合の接合品質RS6/Rnnの筏合寸法依存性をニオピウム膜の内部応力

ーロ
o
l
パ
F
L
H
H
J

について比較したものである。パーの範囲は、 10個の接合のばらつきの範囲を示し、

記号は平均値を表わす。 f妾合はエ yチングAとリフトオフにより製作した。ニオピウム

膜の内部応力に関わらずリフトオフにより製作した筏合では、後合寸法の微細化による

特性の劣化は見られない。また、内部応力のないニオピウム膜を用いた接合で最も良い

R../Rnnil直(-2 5 )が実現されている。一方、エッチングによる後合では4、5μ
内部応力の異なる ニオ ピウム肢を用い、 リフ トオフ及びエ yチング

Aにより製作 した 100個直列接続 lμmf:妾合の ]-V特性

1 9 図 3. 2. 
m角までは R../ R nnはリフトオフによる筏合と差異はないが、 3μm以下になると急

激に小さくなる。特に引っ張り応力の場合にこの傾向は大きい。

エ y チングAとリフトオフではその工程はほとんど同じであり、なぜこれほど接合特

性が異なってくるのであろうか。エ y チングによる内部応力の緩和が関与しているとす

ると、この影響が及ぶのはヱ yチングされる縁の部分と考えられる。従ってエッチング

による切断部と接合部の距離を変えて接合特性との関係を調べてみた。また、エ yチン

-158 -

ー 159-



25 

グによる内部応力の緩和が最も接合部に彫響を与えることが予想されるエ y チング Bに宅ETLE
 

• 」ー
千--
--. • _j_ T

・ー-
T
-
上

20 

よって製作した筏合の特性と比較してみることにした。ニオピウム膜の成膜条件として、玉15 d
d
N
H
¥
国♂

最もf差合特性に影響を与える引っ張り応力の条件、すなわち A r圧力 1.6Pa，DCI I I 
電流 1. 5 Aの条件下でスパ yタを行なった。図 3. 2. 2 1はこのようなニオピウム

(a) 

PAr=.67Pa 

. Lift-off 

x Etchi旦E

10 

( d . ')の工程で形成され( a . ) 膜を用い、下部電極の縁(図 3.2.14(b) ，
互

5 

( a '・))との距離(これを下部電極 7 ージンと呼ぶる。)と接合の縁(同図(d) ， 

ことにする。)を 2から 20μmまで変えた時の 100個の lμm直列後続銭合の Iー
6 5 234  

Junction size [Jl ml 

。。
V特性を比較したものである。リフトオフの場合には、それほど大きな劣化は見られな

いのに対し、エ yチングの場合にはリーク電流が大きいことが明らかである。エ yチン

E 
25 

グAでは下部電極マージンの増加にともない改善の傾向が若干見えるが、エ yチング B主互
亙

互

τ工

E I 
では、どの場合でも非常にリーク亀流が大きい。この下部電極 7 ージンの影響を単独筏

合の特性で比較したものが図 3. 2. 2 2である 。リフトオフ、エ yチングA，Bによ

って形成された接合の R，./Rnnの下部電極 7 ージン依存性を示す。図中のパーは 10 )
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値が低下しリーク電流が増加していることがわかる。また、エ yチング Bでは、常にリ。。
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これまで述べてきたように、ニオピウム膜の内部応力によって接合特性が影響を受け

ること、後合の形状や綾合の加工方法によってその影響の度合が異なること、などが明

らかになった。ここでは、そのメカニズムについて考察する。
(c) 

PAr=1.6Pa 

・Lift-off

X Etching 

図 3.2 目 2において示したように、スパ y タによりシリコン基仮上に形成されたニ

オピウム膜の内部応力は A r圧力に大きく依存する。もし、大きな内部応力を持つ膜が
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切断されたとすると、それまで弾性的に変形を受けていた膜は、本来の状態へ戻ろうし6 5 4 3 2 
。。

てその内部応力は解放される。しかし、基板との綾合部は、変形できないので、応力が
Junction size [Jl ml 

単独Nb/Al-oxide/Nb接合における筏合品質の寸法依存性2 0 2. 図 3.
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2. 2 2 図3.種々の下部電極 7 ージンを持つ 100個直列銭統 lμm接合の 1-

V特性

2. 2 1 図3.
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緩和され変形が起きるのは切断面の近傍に限られる。肢がNb/Al-oxide/Nbの三層税局以

である湯合には、加工工程の何れかで上部電筏のニオピウム限だけがエ yチングされる。

このとき、もし応カ緩和による変形が大きくアルミニウム酸化肢との界面でずれが生じ

たりすると、切断面の近傍のアルミニウム酸化脱が損傷を受ける可能性がある。

図3. 2. 1 4におけるエ yチング Aの加工工程を経る場合には、下部電極パターン

のエッチング(a・)で、エ yチング Bの加工工程を経る場合には接合部の加工時(a 

)に上部電極ニオピウム膜の変形に伴うトンネノレパ 1)7の損傷が起き易い。この峨子を

図 3.2. 2 3に示す。エ y チングAの場合には、下部電極パターンの形成時にこのよ

うな状況が起き易いので 、エッチングによる ニオピウム艇の切断によって引き起こされ

る酸化膜のの損傷部は、 ( a )に示すように下部電極パターン端部からある程度内側に

広がると考えられる。従って 、接合部分がこ の損傷を受けた領域に近ければ、 t妾合特性

が劣化し易い。 このことは、図 3.2. 2 1及び図 3.2. 2 2においてエッチングA

により形成された接合は、下部電極?ージンが小さいほどリータ電流が大きくなってい

ることに対応している可能性がある。下部電極マージンが畳も大きな 20μmで再び接

合特性が劣化している理由については後ほど議論する。それに対し、エ yチング Bの場

合には、最初に接合そのものがヱ y チングによって形成されるため、 E量化膜の損傷は

( b) に示すように接合のトンネ Jレバリアの損傷となり直後後合特性の劣化に結びっく

ことになる。従ってこの場合には、下部電極 7 ージンの大小に関わりなく、最も応力緩

平日による変形の影響を受け易いと考えられる。つまり図 3. 2. 2 1及び図 3. 2. 2 

2においてエッチング Bにより形成された銭合が何れもリーク電流が大きいことと対応

している。

一方リフトオフの場合には、下部電極パターンの形状にレジストステンシルが形成さ

れ、図 3.2.14(b)に示すように基板にはこ の限定されたきわめて狭い領i或(典

型的には幅数十μm以下)に膜が地積することになる。この時、基板全面に士lt積する膜

はステンゾ Jレによって切断されることになり、膜の内部応力はある程度緩和されながら

堆積されていると考えられる。従って、接合部を規定するための上部のニオピウム肢の

エッチング工程(図 3.2.14(d))においても内部応力は小さく、大きな内部応
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Photoresist 

J 13JH;:::仁与孟有ブNb
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(a) (b) 

図 3. 2. 2 3 ヱ y チング工程におけるトンネルパリアの損傷のモデル

( a )エッチングAの湯合

( b) ヱ yチング Bの場合

-165 -



力の緩和によるトンネル酸化艇の損傷が起きにくく後合特性の劣化が少ない。このよう

な理由から、これまで述べてきたリフトオフにより形成されたI:ii合の方がヱ y チングに

より形成された接合よりニオピウム膜の内部応力による特性劣化が少ないと考えてよい。

但し、リフトオフにおいて形成される領i去の大きさによっては、以上に述べた械な効果

は期待できない。つまり、大きな領域の極限は基板全体の大きさとなるわけで、図3

2.14(d)の工程と図 3.2.14(8..) との差がなくなってしまう。従って 、

最初のパターンをリフトオフによって形成しても領域の中央部分では応力の緩和は起き

ていないため、後合を規定するための工程(d )においてエ y チング Bにおける羽合と

同様のトンネル酸化膜の損傷が起き得る。図 3.2. 2 1、図 3. 2. 2 2において、

リフトオフの場合も、エッチングAの場合も、下部電極マージンが 20μmの方が 10 

μmより筏合品質が惑いということは、このような理由で説明できるであろう。

図3. 2. 2 1、図 3. 2. 2 2の実験はニオピウム艇の内部応力が引っ張り1生の大

きな場合について行なったが、逆に圧縮性の場合にはどうであろう。この実験は、行な

っていないが、やはり同様の現象が起こると考えられる。しかし、圧縮性の内部応力を

持つニオピウム膜を用いたNb/Aトoxi de/Nbi妾合の特性(図 3.2.19(8))及び内

部応力の小さな湯合の筏合特性(図 3.2.19(b))を比べてみてもエッチングに

よる接合ではあまりはっきりしない。考えられる理由の一つは、この実験に用いたニオ

ピウム膜の応力の大きさが図 3.2. 2からわかるように引っ張り性の応力の方が圧縮

性の応力の 2倍程度大きいため、圧縮性の場合に劣化が少ない可能性がある。もう一つ

の可能性は、基仮であるシリコンと ニオピウ ムの熱膨張係数が異なっているため、室温

においてニオピウム膜が圧縮性の応力を持っている場合には室温から液体ヘリウム温度

への 300度に及ぶ大きな温度変化によって緩和されるのに対し、引っ張り性の応力の

場合には、冷却により内部応力が拡大されついに酸化膜の損傷を引き起こすというメカ

ニズムである o 1:没者の可能性は、トンネル酸化膜の損傷がエ y チングの時点で起こるの

ではなく、冷却時に起こるということになるが、せいぜい数回のヒートサイクル試験し

か行なっていないので、確認することはできていない。一般には、 Nb/Al-oxide/Nb!:妾合

はヒートサイヲノレ耐性は非常に高いと信じられており、またヒートサイクルによって筏
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合特性が劣化するという報告も筆者の知る限りない。

内部応力がない場合には、リフトオフにより形成した後合とエ y チングによる銭合の

特性には差がないはずであるが、図 3.2.19(b)からわかるように、ヱ y チング

の場合には、引っ張り応力の場合に比べると劣化の程度は少ないとはいうもののやはり

リフトオフによる接合よりリーク電流が大きい。この理由も明かではないが、内部応力

が小さな膜を用いてはいても、ある程度の応力は存在し、それにより劣化が起こったと

も考えられる。他の可能性としては、アルミニウム酸化膜のエ yチング工程(図 3. 2 

1 4 (8.) )で A rガスによるミリングを行なう際局所的に温度が上昇し、トンネル酸

化脱がj員(耳を受けたということも考えられる。 Nb/Al-oxide/Nb接合の耐熱性はそれほど

俊れではおらず 15 O.C以上になるとリーク電流が増加する (64)。基板の冷却には拡散

オイルにより熱浴に強り付け基仮温度の上昇が 10 O.C以下であることを感熱試験紙で

確かめてはいるが、局所的にこの程度に温度が上昇する可能性は否定できない。しかし、

何れにせよ内部応力の異なるニオピウム肢の比較から、応力が小さいほうが接合特性の

劣化が少ないことには変わりがない。リフトオフの場合には、図 3.2. 19 (b)か

らわかるように内部応力が小さいときに患もリーク電流が小さい。図 3. 2. 2 4にこ

のような内部応力の小さなニオピウム膜を用い、かつリフトオフにより形成した 1μm

角の筏合特性を示す。(8 )は 100個の直列接続の [-v特性であり、電流密度 14 

KA/cm2、最大直流ジョセフソン電流のばらつきは標準偏差で 1.5 %、 Rsg/Rnn=

2 4が実現されている。

以上に述べてきたように、 Nb/Al-oxide/Nb接合において lμm程度の微小銭合におけ

る特性劣化の原因はニオピウム肢の内部応力である こと、種々の加工方法の中でリフト

オフ法が最も応力の影響を受けにくいことなどを明らかにした。リーク電流の少ない高

品質筏合を実現するためには、内部応力の少ないニオピウム膜を用いることが重要では

あるが、スパッタ法による成膜方法の場合には、 3.2. 1節で述べたように内部応力

はスパッタ条件に敏感であり、内部応力を再現性良く制御することは容易ではない。従

って、内部応力をなんらかの方法で緩和し、しかもその影響が接合部に影響を与えない

ことが必要である。このような観点からすると、リフトオフによる下部電極の形成は浬
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( a) 

に叶った方法ということができる。

3. 2. 8 検討

三局一括形成法により製作したNb/Al-oxide/Nbt妾合は、鉛合金援合に比較して格段に

ヒートサイクノレ耐性が高くリーク電流が少なくばらつきも少ないが、後合寸法が微細化

すると特性が劣化するという問題があった。本節ではニオピウム膜のストレスに着目し、

成膜条件と接合特性の関連を調べ、接合特性劣化の原因がニオピウム膜のストレスにあ

ることを明らかにした。さらに、リフトオフ法を用いた新しい三層一括形成による接合

製作法を開発し、ストレスによる特性劣化を回避することができた。最も理想的には、

内部ストレスのない状態のニオピウム膜を用いることであ るが、実際のスパ y夕、蒸着

において内部ストレスをゼロにすることは困難であり、 ここ で提案 した ような方法でニ

オビウム膜加工時にトンネル酸化膜の損傷が起きないよう ス トレス を緩和 させておくこ

とが有効である。このような観点から考えると、仲川等の提案した基板上に段差部を予

め用怠しておき、この上にNb/A卜oxide/Nb三層を積層するという方法も (63)、リフトオ

フにおいてステンシノレによる段差に三層を積層するという方法も、 ともに段差部におい

て肢を切断し応力の蓄積を緩和しようとする点で共通するものであ るといえる 。

、、，a
，J
h
u
 

r'
a

，、、

した 1μm角接合の特性

図 3. 2. 2 4 内部応力が小さなニオピウ ム膜を用い、かつリフト オフ により形成

(a)100個の直列後合の I-V特性

( b )単独媛合の I-V特性(サブギャ yプ電圧での特性は電流を

1 0倍拡大しである。)
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3. 3節 全ニオピウム化超伝若手集積回路の試作例

3. 3. 1 全エオピウム化超伝導回路の特徴

前節で述べたように超伝導祭積回路における最も重要な構成要素であるジョセフソン

接合については、 Nb/Al-oxide/Nbl:妾合を用いることにより紫子特性のばらつき、信頼性

などの問題点を解決することができた。従って原理的には、筏合以外の超伝導配線、抵

抗は、鉛合金超伝導集積回路で開発された技術を流用することも可能である。しかし、

全体的な集積回路製作工程での整合性やさらに集積化をはかるための微細化、チ yプを

カード、ボードへ取り付ける実装段階での安定性、信頼性などの観点から、超伝導材料

については、接合製作工程と共通性のあるニオビウムを用いることが望ましい。また、

抵抗材料についても、ニオピウム肢の加工工程と笠合性を持つ材料が必要である。

ニオピウム艇を多層に積層する全ニオピウム化超伝君主集積回路においては、ニオピウ

ム膜の持つ内部応力の影響を極力抑えるためにできるだけ~厚の地大を抑える必要があ

る。そこで、配線パターンの膜厚を小さくし、かっ段差彼湿性の不十分さから起こる配

線の信頼性の低下というような問題を少なくする平坦化構造が不可欠となる。

3. 3. 2 パラ ジウムj!l:抗体

3. 3. 2. 1 集積化に適したコンタクト方法

超伝導集積回路において、その特性ぱらつきがジョセフソン後合と同程度に回路動作

に影響を与えるという意味において、抵抗体はジョセフソン縫合と並んで重要な構成要

素である。 ニオピウ ム系超伝導回路では、加工の容易さ、適当なシート抵抗値などの点

から、専らモリブデンが用いられてきた (64)。しかしながら、ニオピウムとモリブデン

は性質が似た金属であるため、エッチング法で加工する場合には選択比の大きな加工法

を見いだすのが困難である。そこで従来は図 3.3. 1(a) に示すようにニオビウム

配線層と抵抗庖の聞にエ yチングに対する保護膜を必!liとした。もし、保護股が存在し

ないとニオピウム配線層をエ yチングにより加工するときに、むき 出しになったモリブ

デン抵抗体はエ yチングされてしまうことになる。保護膜層の採用によってこの問題は
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( a ) 

Nb Electrode 

( b) 

図3. 3. 1 ニオピウム超伝導後地面、配線層、抵抗体の後続部の断面模式図

( a )従来のモリブデ ン抵抗体を用いた湯合

( b)パラジウム抵抗体を用いた場合
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回避できるが、スルーホールによるニオピウム配線局と抵抗体庖とのコンタクトが必裂

となり、パタ ンの合わせ余俗皮のため余分の函秘を消1!1し集約化に対しては不利であ

る。また、図に示すように配線局と接地面とのコンタクトを考えてみると、後地面倒の

ニオピウム表面は配線層のニオピウム脱の堆積時には酸化肢が形成されているため、 A

rスパ yタクリーニングにより 十分酸化脱を除去する必要がある。一方、モリブデン抵

抗体についても同様である。ニオピウムの接地面とモリブデンの低抗体の両方に苦手生抵

抗のない良好なコンタクトを確保するため、異なる物質両方に対する共通のタリーニン

グ条件を設定する必要がある。

このようなモリブデン抵抗体の問題点を解決するため、新たにパラジウムを低抗体と

して用いることを検討した。パラジウムは真空蒸着、スパ 1'9などで簡単に成肢でき、

化学的には安定であり、 RI Eによるニオピウム配線層のエ y チングに対してほとんど

エッチングされない。従って図 3. 3. 1 (a)のような保縫践は必要ない。従ってス

Jレーホ ルコンタクト周囲のパターン余絡を設ける必要がないので高架穏化には有利で

ある。さらに、パラジウムを酸化防止の保護膜として用いることにより、図 3. 3. 1 

( b) のように綾地面とのコンタクト部分にも低抗体と同じパラジウム厨をコンタクト

中間層として導入することもできる。このような構造をとることにより接地面と抵抗体

の両方に対して全く同じクリーニング条件を適用することが可能となる。しかもパ ラジ

ウムはモリブデンと異なり化学的に安定で表面が酸化されることがないため、軽度のA

rスパッタクリーニング条件を用いることができ、スパ γ タクリーニングに よる表面の

損傷を少なくすることができる。パラジウムコンタクト中間層は常伝若手金属であるが、

膜厚は 50n m以下であるので近媛効果により超伝導的に接地面と配線層を筏続する。

3. 3. 2. 2 パラジウム抵抗体の特性

超伝導回路においては、用いる抵抗素子の抵抗値の範屈は通常 lから 10 0オームの

範囲であり、抵抗素子の膜厚としては他の層の膜厚と整合をとる必要から 10 0 n m程

度以下が望ましい。また、あまり膜厚が小さいと膜厚を制御することが困難になりひい

ては抵抗値を設計値通りに作ることができなくなる。シート抵抗としては、 1Q/日程
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皮がパターン設計しやすい値である。

バラジウムの成脱はn空蒸若法、スバッタ法何れでも可能である。真空蒸u法による

薄膜はスバ yタ法による践に比べ、下地との付着力に劣り剥離し易いため 5n m 程度の

クロミウムを中間層として用いる必要があった。図 3. 3. 2にこれらのパラジウム脱

の4. 2 Kにおけるシート抵抗の膜厚依存性を示す。バターンはリフトオフ法により形

成した。どちらの膜も膜厚にたいして逆比例よりも大きな依存性を示し、単なるパノレク

の効果だけでなく、粒界散乱など他の要因により抵抗値が支配されていることを示して

いる。シート抵抗 1Q/口は、膜厚約 70 n m程度で得ることができる。真空蒸着脱は、

ンート抵抗値自体にはスパ yタ膜と大差ないが付着力に問題があるため、 o 5 n m程

度のクロミウムを付着力改善のため中間膜として用いたが、クロミウムが磁f生をもっ事

を考えると、スパ y タによる単一践の方が適している。

スパ yタによるパラジウム膜の粒径を透過電子顕微鏡 (TE M) により測定した結果、

膜厚の増加とともに粒径も増加しており、このことから、図 3.3. 2のシ ト抵抗の

膜厚依存性が膜厚の逆数の約 2桑に比例しているのは、粧界散乱が影響しているためで

あるということを示唆している。

図3. 3. 3は、パラジウム抵抗体の安定1生を調べるための 15 O.Cのアニールによ

る抵抗値の変動を示す。変化は、 1時間以内に飽和しており変化宣も高々 10%程度で

ある。

図3. 3. 4は、接地面と配線層のコンタクト部分の安定性を評価した結果である。

評価は、 3μ m角のコンタクト部分の超伝導臨界電流により行なった。図 3. 3. 1 

( b) に示す械にパラジウムを中間扇として介在させた場合には、アニーノレによって約

50%減少するが、中間層無しで図 3.3.1 (a)のように直筏コンタクトを形成し

た場合には、約 1桁の臨界電流の減少が叙i!!'Jされた。この原因は、パラジウム中間層が

ニオピウム表面の酸化腹の形成を防止し、良好なコンタクトを形成するのに対し、直後

ニオピウム同士をコンタクトする湯合には、上部配線層の形成時に行なうクリ ーニング

時に酸化膜が残りアニーノレにより酸素が拡散したためであろう。
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完全平t旦化を実現した庖構成3. 3. 3 

先に述べたように、強い内部応力を持ちやすいニオピウムを超伝導金属として用いた

超伝君主主I.!積回路では、配線の信頼性を確保するために全ての屈を平坦化し、各層の1草原

の増大を抑制することが必要である。これを実現するため、前節の接合製作工程で開発

したエッチングとリフトオフを組み合わせによる平坦化工程を全局にわたって適用する

ことにしTこ。主?ご:Hm

condition Same 

hour ln 150
0

C 

102 
[
4
d
H
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6に層繕5に完全平坦化集積回路の断面様式図を示す。また、図 3. 3 図3. 3 

成を示す。ここでは、前節で述べたリフトオフによる筏合形成技術を基礎に、製作工程
。
炉・4

全体の信頼性を確保するため若干の修正を加えた。原理的には接合の下部電極は鉛合金

超伝導集積回路と全く同械に配線層として用いることが可能であるが、前節で述べたよ
Pd CONTACT 
(Pd/Cr;40nm 

うにあまり下部電極の面積が大きくなるとリフトオフによる筏合形成であっても内部応

力による筏合特性の劣化が生じ易くなるため、後合と下部電極のパタ ーンを分離するこ

とにした。すなわち、 MJ層の導入である。これにより、後合周辺の狭い部分にのみNbCONTACT 
/Al-oxide/Nb層を形成することでリフトオフによる応力蓄積抑圧を効果的に行ない、さ

らに、下部電極のニオピウムの膜厚も薄くすることで全応力も小さくできる。

この縦続造はNb/Al-oxide/Nb接合、 7つのニオピウム超伝導体層、 7つの Si 0居間

絶縁層、ニオピウム酸化物絶縁層、それにパラジウム抵抗体層から構成されている。ユ
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オピウム層の内 3層は接合の下部電極に後続する M 1、接合の上部電極にf妾続する M2、

SQUIDゲートの制御線となる M3の配線層である。その他の 3層はスルーホーノレコ100 

2節で述べたと同じく 、f妾地面をのぞく全ての層ンタクト、 l層は接地面である。 3. ANNEALED INITIAL 

は最初に Si 0絶縁践のパターンをエ y チングにより形成し、そのエッチングレジスト

パターンをそのままステンシルとするリフトオフにより ニオピウム層を形成した。スノレ

ーホ ルにも全てニオピウムをi里め込み全層の完全平t.6化を行なった。なお 、ニ オピウ

ム、パラジウムはスパック法、 SiOは加熱ヒータによる真空蒸着法により成践した。
接地面と配線層のコンタクト部分の安定性図3.3. 4 

図 3.3. 7は、完成したチ yプの表面を触針式膜厚計により表面の凹凸を測定したも

のであり、表面の最大段差でも高々 50 n m程度であった。
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m戸g 干Ĥ 't"l 記号 |形成問| 材質 現厚 (n.) ハ打形成 情"1'(機能寄}

制御同 M 3 1 9 N b 2 0 0 '17ト11 制御臨 配鳳居

1"  1 8 S 1 0 2 0 0 1，111' M 3平坦化

:1111珂蹄睡 a 1 3 M Il 2 0 0 '17トt7 H-i-..nHト

1 3 17"'" :M 街路抱桂昌

上部配線 M 2 M 2 15 N b 2 0 0 '7ト11 侵告上部電極 IHt

1"  1 • S I 0 111"1'- M 2平坦化

上部配時絶縁 12 M"  1 3 N b 2 0 0 '17トt7 U-i-loJ':Jt1ト

1 2 12 S 1 0 1 5 0 97ト11 上部記録眉絶縁

1主音 J J N b 1 5 0 I ld';tt' 
三眉接合認

~合 E 部 M J M J 1 1 0 I A 10，.川 5 0 nト11

I円J 9 S 1 0 1d1t' 接岳部平掴化

下部配碑 MI  恥!1 8 2 0 0 '17ト11 下車配擁層・縫合部支持

1"  7 S I 0 2 0 0 .1，11" Ml平坦化

低抗 R R 6 P d - 5 9lfll 抵抗体

Insulator ~地面絶民 II M 11 5 N b 2 0 0 97十t7 H・4・l>J7Hト

11 4 S 1 0 2 0 0 1，01" 援地面絶誼
民地面 H L A N 3 N b 20包 - 3 陪極酸化贋

図3.3. 5 完全平沼化ニオピウム超伝導集積回路の断面復式図 1"  2 S I 0 2 0 0 '7ト11 モート郎平坦化

G P 1 N b 2 0 0 lyf:d' 接地面

図 3.3. 6 完全平坦化ニオビウム超伝導集積回路の濁鴻成
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3. 3. 4 高速論浬ゲート回路への適用

これまでに述べてきた高品質微細接合製作技術、平!J:!化技術など超伝苦手集積回路製作

技術を総合的に評価するため、これらの技術をゲートチェーン回路に適用することとし

た。ゲートチェーン回路は半導体のリング発振器に相当するものであり、素子性能の速

度評価に用いられる。ゲートチェーン回路を設計通りに高速動作させるためには各構成

要紫の常数、例えば!妾合電流、抵抗値などの均一性が重要であり、集積回路製作技術の

評価を行なう適用対象として適当である。こ こで用いたゲートチェ ーン回路は、図3
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3. 8に示す 8段の抵抗結合型電流注入ゲート回路 (RC L = Resi stor Coupled Logic) 

であり (65)、初段と終段の出力信号は、同一チ y プに俗載されているジョセフソンサン

プリング回路(66)により測定される。後合寸法は 1μm角、配線の最小幅は 2μmであ

る。電流密度 20KA/cm2であった。図 3.3. 9に完成チ yプの SE M写真を示す。

R C Lゲートは、抵抗と接合だけから構成されるため、構成が簡単で占有面積が小さ

い。さらにここでは、パターンぱらつきによる影響を極力小さくするため、ゲート内の

図3.3. 7 完成 した試料の表面の凹凸の実測例

f差合面積と抵抗体寸法を同じ値に統一した。サンプリング回路は、単一接合によるパル

ス発生器と 2入力磁気結合型 3接合干渉計形サンプリングゲー トから構成され、初段の

R C Lゲートと 8段目のゲートからの出力信号を検出する。

98%バイアス時のスイチ y ング時間の測定の結果、図 3.3. 1 0に示すように、

初段と終段の出力波形の時間差は 21 P sであるので 、ゲー トl段あたりの遅延時間は

3. 0 p sとなる。このときの消費電力は 、7.6μWであっ た。図 3.3. 1 1 Iこし

めすパイアス依存性は 、ほiまシミュレーション結果と一致する。ゲー トチェーン回路の

動作を律速するのは最も遅いゲートである事から考えると、 このことはゲー トの特性が

良〈揃っているということを意味する。

3. 3. 5 検討

リア トオフによるニオピウムを電極材料とする高品質微細ジョ セフソン銭合製作技術

を基に、これを超伝導集積回路へ適用 した。エ y チングとリフトオ フの組合せによる完

会平!J:!化技術を開発し、 超伝導接地面からiJjIJ御線まで全層を平坦化することで、積層構
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図3. 3. 8 8段ゲー トチェーン回路のブロック図
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図 3. 3. 9 ゲー トチェ ーン回路の SEM写真
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3宣集積回路の宿命であった上層の膜厚増大を抑止し、ニオピウム厨の厚さを 20 0 n m 

以下に維持することができた。これにより段差越えや脱の剥離による配線の信頼性低下

を防止することができる。また、エッチングにおいてニオピウムに対して選択比の高い

パラジウムを抵抗体、あるいはコンタクト層として用い、電気的コンタクトの安定化を

図るとともに抵抗体の{呆必膜を不用とすることで集積度を向上させた。これらの集積化

技術を用いて最小銭合面積 lμm口のゲートチェーン回路へ適用し、主主子特性の均一性

に優れていることを実証した。

このように超伝導材料として鉛合金に替えてニオピウム用いることで最小寸法 1μm

程度のパターンルールが可能となるレベルまで集積度を向上させることができた。さら

に集積化を進めるためには、半導体集積回路におけるプロセス技術を活用することが有

効であるが、半導体プロセスでは工程中に高温を必妥とする部分が多く、鉛合金に比較

して耐熱性が向上したとはいえ、 Nb/AI-oxide/Nbl妾合の耐え得る混度はせいぜい 150

℃程度で不十分である。耐熱性のあるトン不ノレバリア材料の探索等の工夫が必要である

(67)。また、超伝導集積回路では発熱がわずかであり、半導体において問題になってい

る発熱による築積化限界の問題が存在しないという特徴を兵に生かすためには、半導体

集積回路以上の高集積度を実現する必要があるが、半導体のパターンはすでにサブミク

ロンに達している現状を見ると、更なる微細化が必要である。しかし、ジョセフソン接

合を用いた現在の電流切り替え型の素子では、第 1立で述べたようにi曽幅作用がないた

めに素子動作の許容度が小さく、そのため製造偏差の許容範囲が半導体に比較して非常

にせまい。従って、微細化する場合には、寸法精度、ぱらつきに関して非常'に高度なパ

ターン形成技術が不可欠である。集積化を進める上で微細化以外の解決策は、超伝導回

路は半導体と異なり薄膜積層デパイスである事を生かして、階層を重ねることである (6

8)。発熱が少ないことと棺まって超伝導集積回路の特徴を生かした構造である。
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3. 4節まとめ

ニオピウムを電極材料とする三庖一括形成ジョセフソン接合製作技術、及びこれを遂

にした超伝導集積回路製作技術について述べた。スパッタ法によるニオピウム薄膜の内

部応力が成膜条件によって、圧縮と引っ張り両方へ敏感に変化する。この膜内の内部応

力がNb/AI-oxide/Nb接合特性を左右することを明らかにするため、 f妾合部となる三層一

括形成過程を従来通りのエッチング法と、新たに開発したリフトオフ法とを用い、 t妾合

特性を比較した。エ yチング法による場合は接合寸法が小さくなるほど引っ張り応力を

有するニオピウム膜を用いた媛合特性は著しく劣化するのに対し、リフトオフ法の場合

はほとんどニオピウム膜の内部応力によらずリ ークの小さな良好な特性の筏合が得られ

た。筏合形状、寸法による特性劣化の違いから、エッチング法による筏合形成の場合に

は、膜切断時の応力緩和によってトンネル酸化膜が領傷を受け接合特性が劣化する可能

性があることを指織した。さらに、膜の内部応力の影響を受けにくいリフトオフ法によ

る筏合形成により lμm程度の微小銭合においてもばらつきの少ない良好な特性が実現

可能なことを実証した。

このリフトオフ法による後合製作法を拡張し、全層を完全に平坦化した全ニオピウム

化超伝導集積回路製作工程を開発した。これを是小寸法 lμm口接合からなる RC Lゲ

ートチェーン祭積回路へ適用した。また、従来のモリブデン抵抗体に替えて ニオピウム

集積回路に適した抵抗体としてパラジウム抵抗体を採用した。この完全平坦化全ニオピ

ウム超伝導回路において 3. 0 p sという高速スイ yチング動作を実現し、これにより、

微小銭合における特性の均一性が高いことを明らかにするとともに、ここで開発した全

ニオピウム超伝導集積回路製作技術が有効であることを示した。
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第 4章結論

本論文では、高性能コンピュータ一周素子への応用を念頭に、繁子特性帝1)御、歩留ま

りの向上、信頼性の向上等の観点からジョセフソン接合製作技術、および抵抗、配線な

どその他の構成要素を総合した超伝導集積回路製作技術について述べた。鉛合金援合に

関しては、電極材料組成と後合特性との関係を明らかにするとともに、?且維な積層椛造

をもっ集積回路全体の製作工程を、個々の個別工程聞の箆合をとりながら総合し、:mfi占

化技術にまとめた。また 、鉛合金筏合で最も深刻!な問題であったヒートサイクノレ耐性に

ついても解決法の提案を行なった。ニオピウム援合については、三層一括形成法による

Nb/Aトoxide/Nb接合を微細化する場合に問題となるリーク電流地大の原因追求とその解

決法となる筏合形成法を提案すると共に 、これを集積回路製作技術へと発展させた。以

下、主要な結論について記す。

1 )鉛合金下部電極上のトンネル酸化膜

偏光解析i法を主な解析手段として鉛合金下部電径のインジウム濃度とトンネル酸化肢

の関係を調べた。 RFプラズ 7 酸化法によって形成された酸化膜と熱酸化法による酸化

践を比較した。

①プラズマ酸化法による酸化膜の場合、下部電極のインジウム濃度が 30 wt%以下では鉛

酸化物とインジウム酸化物の混合物であるが、それ以上ではほぼ 100%がインジウ

ム酸化物であることを明らかにした。(金濃度は 4wt%1こ固定)

②長時間の室温放置によって経時変化を起こして、 次第にインジウム酸化物へ変化して

いく。この時の時間スケーノレはほぼ 2カ月程度であった。

③熱酸化法によって形成した酸化膜は、 インジウム濃度が 12 wt%と低くともその酸化

膜はほぼインジウム酸化物だけからなっていることを示した。

④これらの事実から、プラズ 7酸化のように非平衡で急速に酸化が進行する場合は鉛酸

化物とインジウム酸化物が共存するものの、インジウム酸化物の方が鉛酸化物よりも

熱力学的により安定であるので、ゆっくりした平衡条件下での熱酸化、あるいは長期

の室温保存後ではインジウム酸化物が支配的になると考えることができる。
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2 )下部電極中のインジウム濃度と接合特性

下部m極中のインジウム泌皮の異なるジョセフソン後合を製作し、インジウム濃度と

筏合特性の関係を調べた。

①接合のトンネノレ抵抗は下部電極中のインジウム濃度が高いほど低くなり、 30 wt%以上

で飽和する。

②トンネ Jレ低抗の経時変化は偏光解析による光学常数の変化と対応している。

③インジウム濃度 30 w t%以下で、接合品質はインジウム濃度が高いほど良い。

@以上のことは、トンネル酸化肢としてインジウム酸化膜が優れていることを示唆して

いる。そして、インジウム酸化物に富んだトンネルパリァを形成するためには下部電

極のインジウム濃度を高くすることが有効であることを示した。

3 )鉛合金援合を用いた集積回路製作技術

鉛合金ジョセフソン接合製作技術を基に、超伝塁手接地面から 、抵抗、接合、保護膜に

いたる 12庖に及ぶ超伝導祭積回路の製作工程を開発した。但し、下部電極インジウム

濃度は粒径、磁気進入距離の増大を考慮して 12 wt%とした。

①リフトオフによるバターン形成を採用したが、リフ トオフに付随するパリ、残漬物を

除去するのに膨潤処理、多周波超音波処理が有効である。

②後合特性の制御性を向上の観点から 、酸化膜形成工程までの下部電極表面処理および

プラズマ酸化時の雰囲気制御が重要性である。下部電極表面処理として湿潤酸素処理、

雰囲気制御としてフォトレジストの分解を考慮したロット構成により、篠合リ ーク電

流の低減、均一性の向上が得られた。

③ S Q U I Dによるインダクタンスの評価および7リンジング効果の評価を行った。測

定精度向上のため、ニオピウム陽極酸化践を絶縁膜とする方法を考案した。

@集積化技術の適用対象として lKbRAMを選ぴ回路製作を進め 、内部タイミングに

よる舎き込み読みだしの基本動作を確認し、超伝導素子を用いた計算機用大規模集積

回路実現への可能性を示した。
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⑤同一面積の接合であっても接合形状によってトンネル抵抗が異なる「パターン依存性」

が存在することが、鉛合金超伝導回路の問題点として明らかとなった。

4) S POT接合によるヒートサイクノレ耐性の改善

新しい鉛合金ジョセフソン後合 (SPOTt:妾合)を提案し、ヒートサイクノレ耐性の

改善、パターン依存性の解決をはかった。

①ニオピウム膜上に 50 n m程度の薄い鉛合金蒸着膜(インジウム 12 wt%、金 4wt%) 

を積層することにより、自己インダクタンスの増大を抑止しつつ、液体窒素温度での

蒸着膜と同等の微細な粧径を実現した。

②自己受合パタ ニングにより鉛合金下部電極と接合窓絶縁膜を分離した。この徳造に

よって接合窓内の鉛合金薄膜への歪の集中を軽減したので、Js.l1l，Iを薄くして粒径を微

細化したことと相まって、 5μm口俊合の 50 0 0回のヒートサイクルにおける累積

故障率0.025%以下というヒートサイクル耐性が実証された。

③鉛合金下部電極を後合窓部に局在させ、周囲の絶縁膜からの彫響を抑止した SPOT

接合において、パターン依存↑生が発現しないことから、パターン依存性は鉛合金と綾

合窓絶縁膜の相互作用によるものであることが示唆された。

5 )ニオピウム接合とニオピウム肢の内部応力

鉛合金援合に比較して均一性、ヒートサイクノレ耐性にすぐれ、リーク電流も少ない三

層一括形成Nb/Al-oxide/Nb接合を微細化する場合の問題を検討した。

① ニオピウム膜の内部応力はス パソタ条件によって変化し、 A r圧に敏感に依存して引

つ張り応力と圧縮応力の間を変化することを確認した。

②膜切断による応力緩和の犠子が異なると考えられるエッチング法とリフトオフ法によ

る接合の特性を、媛合寸法、形状を変えて比較し、 lμm程度の微小銭合の特性劣化

は、接合加工時の応力緩和によってトンネル酸化膜が破法されるためであることを明

らかにした。

③リ フトオフによって形成された接合では膜堆積時に応力が緩和されるため、銭合特性
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はニオピウム肢の内部応力に依存せず、劣化はない。この手法による筏合では、 Iμ

m口俊合でも大きな接合に比べ後合品質において遜色なく、電流ぱらつき σ= 1 5 

%が得られることを実証した。

5 )完全平坦化ニオピウム集積回路

以上のリフトオフを用いた後合製作技術を基礎にして、全局を平ts化したニオピウム

集積化技術をまとめあげた。

①パラジウムを抵抗体として採用し、その化学的耐蝕{生の高いことからニオピウム超伝

導築積回路への適用性に優れていることを示した。

②、リフトオフと、エ y チングを組み合わせた完全平坦化を行い、積層型集積回路の悶

題である膜厚の士宮大を抑制することに成功した。

③以上の集積回路製作技術を銭合サイズ 1μm口のRC Lゲートチェーン回路に適用し、

3.0ps/gateの超高速動作を確認した。このことからNb/Aト OXide/Nb媛合の

高い均一性が実証された。
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