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研究 ノー ト

高温動作単一電子 トンネ リングデバ イズのため の

Cr/Cr、03構 造 の作製 と評価5

1は じめ に

半 導体 集積 回路 の集 積化 ・微 細 化 は とど まる とこ ろを知 らず 、現在 で は1μm以 下 の加 工 サ イズの集

積回 路 が量産 されて い る。 研究 室 レベ ルで は、 ナノ メー トル程度 の サ イズの 加工 法 の研究 や さ らには 、

原子 を ひ とつひ とつ操 作す る究 極 の微 細加 工の 研究 が行 わ れて い るのが現 状 で あ る。 現在 の トラ ソジス,

タの動 作 原理 の ま まで は その よ うな超 微細 な領域 で トラソ ジス タが動 作 しな くな るのは 明 らかで 南 り、

超 高 集積 化 され た次世 代 の電子 デバ イ スは動作 原理 の変 更 にせ ま られて い るわ けで あ る。 単一 電子 トソ

ネ リング現象 は その よ うな次世 代 の電子 デバ イ スの動作 原理 の最 も有 力 な候補 の うちの一 つ と考 え られ

てお り、 世界 中 で活発 な研 究 が進 め られて い る。単 一電 子 トソネ リソグ現 象 は希 釈冷 凍機 を使 った極低

温で観 測 で きる現 象で あ った が、 近年 微細 加工技 術 を駆使 して高 温 で観測 す る研 究 が盛 んに行 わ れて き

てい る1-3)。 我 々は、 単一 電子 トソネ リソ グ現 象 を高温 で観 測 す る ことを 目的 と し七新 しい材 料 と加工

法 を提 案 した。始 め たば か りの テーマ で あ るの で デー タの蓄 積 が不十 分 で あ るが、現 在得 られて い る結

果 につ いて以 下 に紹介 し議 論 す る。専 門外 の人 に も予 備 知識 な しに理 解 で き るよ うに との ご依 頼 であ っ

たの で、 セ クシ ョン2で は浅学 を顧み ず簡 単 な解 説 を行 った。 この分 野 に詳 しい方 は このセ クシ ョソを

読み 飛 ば してい ただ け ると幸 いで あ る。

2単 一 電 子 トン ネ リン ゲ

図1(a)の よ うな電気 回路 を考 え る。 破線 で囲 った部分 は電 気的 には浮 いて い る部分 で アイ ラソ ドと呼

ぶ部分 で あ る。 アイ ラ ン ドの電 荷 がニ ュー トラル の と きは 、 コ ンデ ソサの電 極 の電荷 をQと お くと図1

(b)のよ うな状況 にな る。 回路 理論(電 磁 気学)に よ ると この状 態 で系 が貯 えて い るエネル ギ ーは

濫_亙+一 α 一.(1)2α2C
1

であ る。9=G玩=C2%と 仏 十%=yの 関 係 を使 うと

濫一去・解(・)

とな る。 た だ し、Cは コ ソデ ソサの 直列 合成 キ ャパ シ タ ソスでC=GC,/(C、+C,)で あ る。 また 、 この状

態 で の アイ ラ ソ ドの電位 は
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図1ク ー ロソプ ロ ッケー ドを説 明 す るた めの 回路 図。 コソデ ンサC、、C2は 、通 常 の コソデ ソサ で

は な く、絶縁 体 の膜厚 が非常 に薄い ので 、電子 が電極 間 を トソネルす るこ とが出来 る よ うな

もの を考 えて い る。 そ の と きの トソネル抵 抗 がそ れぞ れ昆,&で あ る。(a)の よ うな回 路 に電

源電 圧γを印 加 した状 態 を考 え る。(b)で は アイ ラ ソ ドの電 荷 が ニ ュー トラル、(c)では コソデ
.ソ.サを通 して ひ とつの電 子 が トソネル した結 果 ア イ ラソ ドの電 荷 がθにな

って い る。

%一 α転 γ ρ)

で あ る。 つ ぎに、1つ の 電子 が コ ソデ ソサ を通 して トソネル した こと に よ りア イ ラ ソ ドにθの電 荷 が溜

まって い る状 況(図1(c))を 考 え る。 この状 況 で系 が貯 えて い るエ ネル ギー は

易「薯+暑

で あ る。G=C、 琉、α=C2%、 θ=一Q、十"お よび砿 十聾=γ の関係 を使 うと

(4)

1♂(5)易
=一c『 十 ・

2CΣ2

と整理 で きる。 こ こで、CΣは コソデ ソサの並 列 合成 キ ャパ シ タ ソスでCΣ=G十 αで あ る。 また、 この状

態 で のア イ ラソ ドの 電位 は

%一G転y+ぎ 「(・)

で あ る。 式(2)、式(3)、式(5)お よ び式(6)よ り1つ の電 子 が トソネ ルす る こ とに よ りア イ ラ ソ ドの電位 が

舌 だげ変化 し・系のエネル禰 醗a一,ま ≡躍 け増加 した・とがわか… のエネルギー

E』を チ ャー ジ ソグエ ネル ギ ー と呼ぶ 。」 一 以 上 の電 圧 を印加 して チ ャー ジン グエ ネル ギー に相 当 す るC
Σ

仕事 を電 池 が系 に してや らない と、電 子 は トソネル す る ことがで きない わけで あ る。 この よ うに電 子 の

トソネルが抑 制 され る現 象 を クー ロ ソプ ロ ッケー ドと呼 ぶ。 クー ロソプ ロッケー ドの状 態 を オ ンに した

りオ フに した りしなが ら、電 子 を ひ とつひ とつ トソネル させ るのが単一 電 子 トソネ リソグで あ る。 キ ャ

パ シタ ソスの値 がpF程 度 の通常 の場 合 を考 え るとE』は10彦4J(10"2meV)程 度 の大 きさに な り、非 常 に小 さ

い ので電子 は熱 的 なエ ネル ギー によ り簡 単 に トソネル して しま い単 一電 子・トソネ リソ グは観 測で きない。

言 い換 え ると
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易≡2農 淵(の

を満 たす よ うな十分 な低温 に して は じめて 単一 電子 トソネ リン グを観測 す るこ とがで き るので あ る。 こ

こで、 島は ボル ッマ ン定数 、7'は絶 対 温 度で あ る。 また、単 一 電子 トンネ リソ グを観 測 す るため に は ア

イ ラソ ドの 電荷 は電 気 素量θの単位 で量 子 化 され て いなけ れば な らないの で、

1己》瓦and1も 》凡(8)

・な・て・鮒 ればな・な… ここで 凡…毒 一・3kΩ鵬 抗の量子であ・(・はプ・・ク緻)・ た

だ し、&,&が 。。だ と、 トンネル電 流 が ま った く流 れ ないの で適 当 な大 きさで なけ れば な らな い。す な

わ ち、単 一電 子 トンネ リソ グを観 測 す るた めの式(7)以外 の もう一 つ の条件 は、

OQ》1己》凡and∞ 》鳥 》瓦 (9)

で あ る。

3高 温動作をめざして

セ・シ・ソ・の議論… 輔 子 ・・ネ・・グ現象を高温で観測す・ためには・ 毒 》庵丁 を満

足す るよ うに十 分 小 さいキ ャパ シタ ソスを実 現 しな けれ ば な らない。 そ のた め には、(1)コ ソデ ソサの接

合面 積 を小 さ くす る、(2)コ ンデ ソサの材料 に誘 電 率 の小 さい材 料 を選 ぶ 、(3)コソデ ソサの 電極 間 距離 を

大 き くす る、 の3つ の方法 が考 え られ る。(1)につ いて は 、電子 ビー ム リソ グラ フ ィー を用 い ると数 十n

m程 度 の加 工 は で き るの で 、10nm×10nm程 度 の接 合 面積 の 実現 が限界 で あ るか と思 われ る。STMな

どを使 った極 限 的 な加 工 をすれ ば さ らに小 さ くす る ことはで きる と思 わ れ る1㌔ 我 々は パ ター ソ設計 の

自由度 が大 き くまたす で に確 立 され た技術 で あ る電子 ビー ム リソグラ フ ィー を用 い る ことに した。(2)に

つい て は今 回は あ ま り考 慮 しな か ったが 、材料 を選 ぶ と きの指 針 とす れ ば よいで あ ろ う。(3)につ いて は

電極 間距離 を大 き くす るの は容 易で あ るが、大 き くしす ぎると トンネル抵 抗 が無 限大 に な って しまい ト

ソネル電流 が流 れ な くな って しま う。 セ クシ ョソ2で 述 べ た よ うに トソネル抵抗 の値 は式(9)をみ たす範

囲で な ければ な らな いの で あ る。

図2は 挿 入 図 の よ うなポ テ ソシ ャル 障壁 を電 子 が

トソネルす る時 の トソ ネル抵抗 の 値 を数 値 計算 した

もりで ある4)。 数値 計 算 のパ ラメー タは、接 合 面積

を10nm×10nmと し、 バ リアの高 さを金属 におけ る

典 型的 な値 と してσ=10eVと した。 図 では フェル ミ

レベル の と ころの電 子 が感 じるバ リアの高 さ φを パ

ラメー タと し、 バ リアの厚 さと トソネル抵 抗 の値 を

プ ロ ッ トして あ る。 この図 で グ レーに して あ る範 囲

が式(9)を満 た して い る範 囲 と考 える こ とにす る。電

極 とバ リア の材 料 の組 み 合 わ せ を 決 め て しま うと
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図2ト ソネル抵抗 の数 値計 算 の結 果 。
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(φの値 を固 定 して しま うと)、 式(9)を満 た す ため には電 極 間距離 の設 定 に は あ ま り自由度 がな い こと

が わか る。逆 に、小 さいキ ャパ シタ ソスを実 現 す るた めに コンデ ンサの電 極 間距離 を大 き くしよ うとす

る とポテ ソ シャル バ リアの高 さ φの小 さい材 料 を選 ぶ べ きで ある とい え る。 そ の よ うな観 点 か ら我 々は

ク ロム とその酸 化物(φ=60meV)に 注 目した3)。

4電 子 ビ ー ム 選 択 酸 化 プ ロ セ ス

図3に 我 々 が作製 した試料 の模 式 図 とSEM写 真 を示 す。 通常 の電:子ビー ム リソグ ラフ ィー 、電子 ビー

ム蒸 着 お よ び リフ トオ フプ ロセ スを用 いて 、厚 さ3nmのCrの 細 線 をSio,/Si基 板 の上 に作製 した。 そ

の試 料 を再 び電子 ビー ム露 光 装置 にセ ッ トし、酸 素 お よび水 蒸気 の雰 囲気 中 で電子 ビームを照 射す る こ

とに よ り、選 択 的 にCrを 酸 化 した。 なお 、電 子 ビーム露 光 装置 は試 料 の付 近 の みに局 所的 に02ガ スやH,O

Cr

Cr203
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(a)

輌α

図3作 製 した試料の模式図とSEM写 真
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電 子 ビーム選択 酸 化 プ ロセ スの ため の ノズル を取 り付 け た電 子 ビー ム露 光装 置 の構 成 図
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図5試 料 の電 気抵 抗 と電 子 ビー ムの照 射量 図6試 料 の電 流 一電圧 特性

との関係(実 験結 果)

ガス を導入 で きる よ うに、 ノズル を取 り付 け る改 良 を加 えた(図4参 照)。 チ ャ ンバ ー のベ ー ス真空 度

は10　6Pa程 度 、 ノ ズルか らガ スを導 入 してい る時 は10-4Pa程 度 で あ った。 た だ し、試 料 の 周辺 の 真空

度 は さ らに悪 い と思 わ れ る。

そ の よ うに して作製 され た試 料 を 四探針 法 で抵 抗測 定 した結 果 を図5に 示 す 。電 子 ビー ムの照 射量 が

10-3C/cmの あた りで 電気 抵 抗 が急 激 に大 き くな る現 象 が観 測 され た。 この現 象 は10-3C/cm程 度 の照

射 量 でCrの 酸化 がCr薄 膜 の底 まで到 達 した こ とを示 してい ると考 え られ る。 ま た、Cr/Cr203/Cr構 造

がで きた時 の抵 抗 の増 加分 が室 温 の時 の方 が77Kの 時 に比 べて小 さい のはCr/Cr203の ポ テ ン シ ャル バ

リアの 高 さが小 さい(60meV)こ とか ら理 解 で きる。 図6に 液 体 ヘ リウム温度 での 電流 一電圧 特 性 を

示 す 。 この試料 では 電子 ビー ム の照 射量 は2.8×10-2C/cmで あ った。 電 子 ビー ムを照 射 す ると明 らか

に電流 一電 圧特 性 に変 化 が見 られ て い る。 電子 ビー ムを照射 した試 料で 見 られ て い る非線 型 な電 流 一電

圧 特 性 はCr/Cr,03/Cr構 造 がで きた こ とに よ る トソネル電 流 が流 れ て い る こ とを示 して い る と考 え ら

る。零 電圧 付 近 の グ ラ フの傾 きか らCr,O、 の幅 を概 算す る と約6nmと な り電 子 ビー ムの直 径 と同程 度

とな って い る ことが確認 で きた 。

5お わ り に

高温 動 作単 一 電子 トンネ リ ソグデ バ イ スの実 現 を め ざ して、Crの 電 子 ビー ム に よ る選択 酸 化 プ ロセ

スの検 討 を行 った 。厚 さ3nmのCr薄 膜 は電 子 ビー ムの照 射量 が10『3C/cm程 度 で酸 化 で き る ことが わ

かっ た。非 線 型 な電 流 一電圧 特 性 を観 測 し、そ こか らCr203の 幅 を概算 す る と約6nmと な った。 以 上

の 実験 事 実 よ り、 今 回提 案 した0,:H,0混 合 ガス雰 囲 気 中で の 電子 ビー ム照 射 に よるCrの 選 択 酸化 プ

ロセ スは高温 動作 単 一電子 トソネ リン グデ バイ スの実 現 の ため の微小 トソネ ル接 合の作 製 プ ロセ ス と し

て有 望 で あ ると思 われ る。 た だ、 本稿 で 紹 介 した プ ロセ スはCrの 膜 厚 や表 面 の コソ タ ミネー シ ョソな

どの条 件 が不均 一 であ る こ との影 響 を受 け やす く、再 現性 の高 い実験 を行 うことが難 しか った。現 在 、

他 の材 料や還 元 プ ロセ スな ど も視 野 に入 れ なが ら実際 に高温 で単 一電子 トンネ リングを観測 す るべ く研

5



究を続けているところである。

本稿で紹介した実験の一部は本学大学院基礎工学研究科前期課程の学生である松谷正博氏が行ったも

のである。また、電気抵抗や電流一電圧特性の評価の隙には、本学大学院理学研究科教授邑瀬和生先生

の研究室の装置をお借 りした。邑瀬先生をはじめ鷹岡貞夫先生、音賢一先生にはいつもお世話になって

おり、この場を借りてお礼申し上げる。
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