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研究成果の概要（和文）：半導体及び金属薄膜では金属―絶縁体転移がキャリア数によって発現することがしら
れている。そこでキャリア数の変調すなわちFET構造で膜の物性を変化させることで、多機能なタンデム型素子
の実現を目指している。そこで酸化インジ ウム亜鉛（ＩＺＯ）膜を成膜時の酸素濃度を変えて成膜し、金属―
絶縁体転移の詳細を 調べた。次に超伝導-ＩＺＯ-超伝導で構成させるトンネル接合を作製し、輸送特性を評価
した。結果、電流―電圧特性の非線形性と非対称性を確認することができた。この非対称性は、超伝導電極の界
面との近接効果が上部電極と下部電極で異なる、ＩＺＯ 膜で膜中の酸素移動が極低温で起きていること等が原
因として考えられる。

研究成果の概要（英文）：The Josephson junction has been a subject of a large number of studies. 
Ordinary a Josephson junction basically consists of superconductor-insulator-superconductor (SIS) 
tunnel junctions. Al/AlOx/Al and Nb/AlOx/Nb Josephson junctions are generally used for 
superconducting application. On the other hand, various superconducting devices have been proposed. 
For example, there is an electric field-controlled Josephson junction. The device consists of a 
coplanar superconductor-semiconductor-superconductor Josephson junction with insulated gate formed 
over the semiconducting channel.　We have fabricated the NbN/IZO/NbN junction and  carried out 
electrical transport measurements/. Non-linear I-V characteristics appeared below 10K by 
superconductivity of NbN electrode and showed diode-like behavior.

研究分野： 超伝導

キーワード： 超伝導ー絶縁体転移　トンネル接合　酸化物薄膜　窒化物薄膜

  ２版
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１．研究開始当初の背景 
 
半導体の素子としての高性能化は集積回路
技術によって支えられている。集積化技術に
関していえば、ムーアの法則で知られるよう
に一つのチップに搭載される素子の数は指
数関数的に増大している。このため常にチッ
プ微細化が求められ、2015 年をめどに 10nm
プロセスを目指すような開発メーカーも現
れている。しかしながら、CMOS(Competently 
Metal-Oxide-Semiconductor)で構成される
半導体大規模集積回路（Large  Scale 
Integrated Circuits：LSI）ではリーク電
流による待機電力の増大および駆動電圧の
飽和傾向が顕著である。結果として LSI の高
集積化に伴い発熱密度は増大しホットプレ
ートに匹敵する。そのためコンピューターの
CPU はシングルコアでの高性能化が困難とな
り、低電圧駆動とマルチコア CPU が現在の主
流となっている。しかし駆動電圧はしきい電
圧以下にはできず、高性能化の限界が予想さ
れる。図 1に示すように、FET（Field effect 
transistor）デバイスの機能は材料の物性に
大きく依存している。そこで、デバイスの高
性能化に向けては新たな材料探索も活発に
なっている。近年ではイグゾー（IGZO）の呼
び名で知られる酸化物半導体に注目が集ま
っており、酸化物を筆頭として、デバイス用
の材料探索は世界的に熾烈を極めている。 
 
２．研究の目的 
 
我々は超伝導を利用した量子力学に基づく
素子に関する研究に注目する。例えば、量子
暗号通信の伝送媒体として単一光子を用い、
その検出器として超伝導が利用されている。
この技術開発は重要な研究の一角として認
識されて、今後フォトニクスと超伝導の基礎、
応用分野の研究開拓は一層進んでいくこと
が予想される。また超伝導デジタル回路では
超伝導トンネル接合を回路素子としたSFQ回
路がよく知られている。SFQ 回路は極低消費
電力、超高速なデバイスとして長年研究が行
われている。さらに半導体 FET と同じような
ジョセフソンFETと呼ばれる素子も提案され
ている。動作原理は半導体の FET と同じで、
空乏層を形成させることによって弱結合し
たジョセフソン接合の超伝導電流を制御す
ることによってトランジスタのように動作
させることができる。ただし、この素子構造
では超伝導電流を制御するトランジスタと
して動作するのみである。そこで、低次元超
伝導に特有な物理現象を利用した新たな素
子構造を提案する。 
 
３．研究の方法 
 

まず窒化物超伝導膜の窒化ニオブ NbN 薄
膜は DC マグネトロンスパッタ法によって作
成を行う。組成比およびスパッタ雰囲気中の
アルゴンと窒素比等いくつかのパラメータ
の最適化を行う。最適化のためには構造と組
成評価さらに電気輸送特性の評価を並列に
行う。 
膜の結晶構造と組成分析、電気輸送特性の

評価を行い、膜の結晶性と超伝導性および成
膜プロセスの相関を明らかにし、NbN 膜の最
適化とその再現性について研究を行った。膜
の結晶性については XRD、TEM、SEM による観
察した。超伝導性、電気輸送特性は抵抗の温
度依存性の測定やホール係数測定を実施し、
超伝導転移温度、臨界磁場、キャリア数等の
物性パラメータを求めた。 
バリア層となる酸化インジウム亜鉛（IZO）

膜も同様に DC マグネトロンスパッタ法用い
て成膜を行った。薄膜特性の測定とデバイス
としてトンネル接合を作成し評価を行った。
まず良好なデバイスを作製するためにエッ
チング条件や絶縁層の被覆率の改善を目指
した。デバイス評価は電流―電圧特性から得
られるデバイスパラメータを評価した。 
（２）超伝導電極 NbN 膜の Si 基板上への最
適化技術の開発を行った。NbN の超伝導特性
や輸送特性は結晶性に強く依存する。そこで
これまでは結晶の格子不整合の比較的小さ
い酸化マグネシウムが一般的に用いられて
きた。一方で酸化マグネシウムは潮解性があ
ることや、2 インチ以上大面積基板を得るこ
とが容易でないこと等がNbNデバイスのボト
ルネックとなっていた、そこで我々は Si 基
板上に高品質なNbN薄膜を成長させるために
窒化チタンをバッファーとしてNbNを製膜す
るために条件出しを行った。 
 
４．研究成果 
 
（１）IZO を用いたデバイス評価 
予備実験として酸化物半導体を用いて電

界効果トランジスタ構造を作製し、低温で動
作させ ることとができるかを調査した。図
-1 に作製し た酸化 物半導体である酸化イ 
ンジウム亜 鉛（IZO）の FET デバイスの断
面模式図を示す。IZO はスパッタリング中の
酸素分圧を制御すること でキャリア数を調
整することができる。そのため 電極とチャ
ネル層も IZO で構成することができ、 デバ
イスプロセスを簡略化できる。図-2 に 4.2K
で図-1 のデバイスを評価した結果を示す。成
膜時の酸素分圧等の最適化が不十分なため
に十分 な On-Off 比は取れていないが、極
低温下でも動作できることが実証された。 
 
（２）窒化チタン（TiN）バッファー層の最
適化 



高品質なエピタキシャルなNbN膜を作製する
ためには、格子不整合が極めて少なく、清浄
な表面を持つ基板を準備する必要がある。こ
の条件に合致するもとして、MgO 基板がある。
MgO 格子定数は 0.421nm に対して NbN の格子
定数が0.439nmであることから格子不整合は
5％程度で(100)配向した膜を成膜できる。一
方 Si の格子定数は 0.543nm であるため格子
不整合は 19％となり、直接 Si 基板上に成膜
しても NbN 膜を（１００）配向させることは
困難である。そこで我々は窒化チタン（TiN）
膜をバッファー層として用いることを試み
た 9),10)。なぜなら、TiN の格子定数は 0.424nm
で NbN との格子不整合を低減でき、エピタキ
シャル成長させることができる。ここで重要
なのは TiN を（100）で配向させなければな
らないことである。そこでまず TiN 膜の成膜
の詳細について述べる。2 インチ Si(100)基
板をアセトンとエタノールで1分間ずつ超音
波洗浄を行う。次に 85℃に加熱したピラニア
溶液に 10 分間浸し、有機物除去を行った。
この処理によってSi表面は親水性をしめす。
基板表面に残留物が残存しないように、純水
による洗浄を十分行う。最後にバッファード
弗酸に 1分間浸し、基板表面の水素終端化を
行う。水素終端化された Si 表面は不活性で 2
時間程度、大気に曝露してもほとんど酸化し
ないという報告例もあるが、表面の汚染防止
には極力抑えるために速やかに Mo 製の基板

ホルダーに固定してロードロックチャンバ
ーに導入した。次に基板表面を RHEED で清浄
表面であることを確認して成膜用のチャン
バーに移した。図３は水素終端化した Si 表
面の RHEED 像である。パターンがシャープな
ストリーク状であることから、表面は原子的
に平滑であることが示唆される。成膜室のチ
ャンバーに移して成膜を行った。成膜室の背
圧 1x10－7Pa 以下に保たれている。Ti はゲッ
ター効果があるため、成膜前に四重極型質量
分析計により残留ガスをモニターし、酸素、
水等が十分に排気されたことを確認してい
る。次に基板加熱を行い、表面を終端化して
いる水素の脱離を行う。図４は30分間で773K
に到達するように加熱ヒータ―を制御した
時の Si 基板表面から熱によって脱離した水
素ガスを質量分析計によって測定したもの
である。二つのピークが観測されており、
Si-H および Si-H2の状態に対応していると思
われる。加熱して 20 分、温度にしておよそ
673K を超えたあたりから、水素脱離は減少
し,773K を超えると一定に落ち着く。 
このことから、水素終端化した Si 表面の水
素を完全に脱離させて清浄表面を得るため
には少なくとも 773K 以上の基板加熱が必要
であることが分かった。次に TiN 膜の成膜時

 
図１IZO 膜を用いたトランジスタ構造デ
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図 2 IZO 膜を用いたトランジスタ構造
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図４ 水素終端処理した Si表面を真空中

で 773K まで加熱した時の水素分圧の熱脱

離曲線 

 
図３ 水素終端処理した Si 表面の RHEED

パターン 



の基板温度を変えて、成膜条件の最適化を行
った。TiN 膜は Ar と N2をチャンバー内で混合

させて、反応性 DC マグネトロンスパッタ法
により成膜を行った。４インチの Ti ターゲ
ットを用いた。Ar および N2のガス流量はそれ
ぞれ 10sccm,4sccm とし、プロセス圧力は
0.13Pa とした。またスパッタはバイアス電流
を 1.7A に固定して行っている。 
図５に基板温度を変えたときの TiN 膜の XRD
パターンを示した。基板温度はそれぞれ(a)
加熱なし(b)773K (c)873K である。基板加熱
を行わない場合、TiN(111)と TiN(200)の時の
数百 CPS 程度の強度のピークが観測され、多
結晶膜である。基板温度を 77 3K で成膜した
場合は TiN(111)ピークがわずかに観測され
るが TiN（200）ピーク強度が明らかに強くな
る。基板温度 873K で製膜した TiN 膜では
TiN(111)ピークは消失し、TiN(200)ピークの
みが観測される。これは Si 基板上に単結晶
的に TiN が成長していると考えられる。さら
に詳細にTIN膜の結晶性及び微細構造を確認
するために高角散乱環状暗視野走査透過顕
微法（HAADF-STEM）による Si と TiN 界面の
断面観察を行った。図６にその結果を示す。
Si 基板のダンベルが観察されていることか
ら原子分解能が得られていることが分かる。
基板加熱を行わない場合はTiN膜に結晶粒界
が観測されている。一方1073Kで成膜したTiN
膜には界面にアモルファス様の構造がみら
れるが、TiN 膜に粒界はみられなかった。こ
の結果は XRD の結果を支持するものであり、
８７３K 以上の高温で成膜することにより単
結晶的に（100）配向した TiN 薄膜が得られ
ることが分かった。さらに 1073K の基板温度
で成膜した TiN 膜は XRD の解析から、格子定
数が 0.424nm が得られ、この値はほぼバルク
の TiN と同等であることも分かった。図 7に
基板の温度を変えて成膜したTiN膜の抵抗率
―温度特性を示す。成膜時の基板温度が高い
ほど抵抗率が減少している。これはキャリア

 

 

図６ 基板温度を変えたときの TiN 膜

の断面 STEM 像を示した。基板温度はそれ

ぞれ(上)加熱なし(下)1073K。 
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図７ 基板の温度を変えて成膜した TiN

膜の抵抗率―温度特性 
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図５ Si 基板上に基板温度を変えて製

膜した TiN 膜の XRD パターン。基板温度

はそれぞれ（a）基板加熱なし (b) 773K 

(c) 873K 



の散乱が粒界によるものであり、膜の結晶粒
のサイズが大きく、あるいは単結晶に近づく
ほど抵抗率が減少していることを意味して
いる。以上の結果から、格子定数が MgO に近
く、良好な結晶性をもち、抵抗率も低いこと
から TiN膜のバッファー層として 1073K で成
膜したものを用いる。TiN 膜の格子定数は
0.424nm であり、NbN 膜の格子定数～0.44nm
と非常に近く、バッファー層として用いるこ
とで、MgO 基板上の NbN 膜のような(100)配向
した膜が得られる可能性がある。NbN 膜は水
素終端化したSi(100) 基板を1073Kまで加熱
し、TiN バッファー層を 50nm 成膜した。その
バッファー上に NbN を成膜した。成膜は TiN
膜と同様に反応性 DC マグネトロンスパッタ
法により行った。４インチの Nb ターゲット
を用い,プロセス圧力は TiN と同様で 0.13Pa
とした。またスパッタのバイアス電流も 1.7A
に固定して行っている。但し TiN の条件とは
異なり、Ar および N2 のガス流量はそれぞれ
10sccm,5sccm とした。膜の結晶性を XRD によ
って評価した結果はNbN膜はこれまでの我々
の研究結果と同様にエピタキシャル成長を
示唆する強い 200 ピークのみが観測される。
また水素終端化処理を行わずに、自然酸化膜
が存在する Si 基板上に NbN 薄膜を成膜した
場合は(111)ピークが見られ、また強度も弱
い。次に水素終端化した Si 基板を 1073K で
加熱して成膜を行った TiN 薄膜は(200)ピー
クののみが観測され、これまでの結果を支持
するようにエピタキシャル的に成長してい
ることが分かる。50nm の膜厚の TiN 薄膜をバ
ッファー層とし室温でNbN薄膜の成膜を行っ
た。直接 Si 基板上に成膜した NbN 薄膜より
も明らかに（200）ピーク強度が増加し、膜
が（100）配向で成長していることが分かる。
次にTiNバッファー層がある場合とない場合
は超伝導転移温度 Tc および 20K の抵抗率ρ
(20K)はバッファー層がない場合はTc=13.2K, 
ρ(20K)=148.3μΩcm であり、バッファー層
がある場合はTc=15.3K, ρ(20K)=37.2μΩcm
が得られた。バッファー層がある場合の結果
は、我々の MgO 基板上の NbN 膜の Tc、ρ(20K)
の結果と近い値であり、TiN バッファー層は
MgO基板と同様に(100)配向したNbN膜を成膜
ができることが分かった。 
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