
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成 23年 4月 1日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 

研究成果の概要(和文)：電解質溶液と超臨界二酸化炭素のエマルジョンを形成して電気めっ

きを行うことによりＳＮＰ技術を開発し、その技術をナノ粒子工学と融合することにより新規

な半導体配線技術、発展型ＳＮＰ(Ｍ－ＳＮＰ)法に発展させた。本研究では、Ｍ－ＳＮＰの電

気化学反応および金属の核発生・成長の基礎を解明することを目的とし、細密高段差被覆性の

結晶学的な解析を行った。この研究により、直径 60nm、高アスペクト比のホールに銅を埋め込

むことに成功し、埋め込まれた銅が欠陥なしであり単結晶であることが明らかにした。 

 

研究成果の概要(英文)：We developed a new electroplating technology, “Supercritical 

Nanoplating (SNP)” that combines the merits of traditional electroplating and 

supercritical CO2 techniques and can provide high uniform metal films. Moreover, we 

applied nanoparticle technology into SNP in order to conduct integrated circuit wiring, 

and denoted it as modified-SNP (M-SNP). The aim of this project is to clarify these 

elemental phenomena and extend crystallographic study of superfine step coverage of 

integrated circuit wiring. In this project, we succeeded in wiring 

with high aspect ratio, and found that the wired Cu formed single crystal without void.   
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１． 研究開始当初の背景 

 半導体産業は、我が国において国家を担

う重要な役割を果たしている。半導体製造技

術の一つである配線形成技術では、電解めっ
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き法を用いてＣｕ配線を形成する手法が主

流であり、現状においては米国が主導権を握

っているが、更なる微細化への技術課題が山

積している。 

 申請者である曽根は、電解質溶液と超臨界

二酸化炭素のエマルジョンを形成して電気

めっきを行うと、数ナノメーターのナノ粒子

が生成し、ピンホールの無い高硬度でレベリ

ング性の高い皮膜が形成される事を明らか

にした。この技術を超臨界ナノプレーティン

グ法(ＳＮＰ法)と呼ぶ。またＳＮＰ法は、レ

ベリング効果及び均一電着性効果において

優れた金属めっき被膜を提供することが明

らかになっている。  

 しかしながら、実際にＳＮＰ技術の半導体

配線形成技術への応用を試みたが、ＳＮＰ法

による銅の配線は電気化学的素反応レベル

で極めて困難であることが分かった。そこで

曽根らのグループは、ＳＮＰ技術をナノ粒子

工学と融合することにより、金属ナノ粒子を

活用した発展型ＳＮＰ技術(Ｍ－ＳＮＰ)を

開発した。銅イオン濃度を均一にするために

SNP 反応場に銅微粒子を導入するのである。

直径 120nm、深さ 500nm の半導体用埋め込み

テストチップに埋め込んだ結果、Ｍ－ＳＮＰ

では埋め込み穴にボイドや埋め込み不良無

く完全に銅が埋め込まれていることが分か

った。このＭ－ＳＮＰ技術は、世界的に見て

次世代半導体製造技術開発において画期的

なものであるといえる。 

 

２． 研究の目的 

上記のようにＭ－ＳＮＰ技術という独創

的な配線技術が開発されたが、このＭ－ＳＮ

Ｐ技術は、(ⅰ)反応機構、(ⅱ)金属の核発生

過程、(ⅲ)金属の成長過程はいまだ明確では

なく、均一な電気化学反応場を形成させるこ

とによる全ホールの無欠陥化など、技術の更

なる洗練化を図るためには反応の基礎を理

解する必要がある。その反応機構解明により、

０次成長や１次成長といった結晶成長次元

の制御あるいは結晶粒子のサイズの制御す

なわち粒界制御が可能となる。これら三つの

問題を解決することを本プロジェクトの目

的とする。 

 

３． 研究の方法 

本提案では、この３つの問題を解決するた

めに、様々な反応条件でテストチップに表面

処理を行い、集束イオンビーム(FIB)加工機

でサンプルを加工し、走査型電子顕微鏡

(FE-SEM)で段差被覆性の定量的な解析を行

うことにより反応条件と段差被覆性の定量

的解析を行う。同時に透過型電子顕微鏡

(TEM)・EBSD 解析装置により細孔内の金属結

晶組織の解析を行うともに、試料水平型 X線

装置でシリコン基板との界面の接合を結晶

学的に解析する。シリコン基板との界面の接

合については同時に接合力の定量的測定を

行い、接合力と金属結晶組織との相関を明ら

かにする。 

 

４． 研究成果 

(1) 平成２０年度はφ70ｎｍ・アスペクト

比２のスケールのホールを有するＴＥＧ

(Test Element Group:評価用素子)への電気

化学的 M-ＳＮＰによる埋め込み銅配線を行

ない、埋め込み不良などの欠陥が出ないこと

が見出された。 

(2) 平成２1 年度はφ70ｎｍ・アスペクト

比５のスケールのホールを有するＴＥＧへ

の埋め込み銅配線を行ない、高いアスペクト

比の微細ホール TEGにおいても電気化学的Ｍ

－ＳＮＰでは埋め込み不良などの欠陥が出

ないことが見出された。 

(3) 平成２２年度は、めっき反応溶媒中の



二酸化炭素組成比を変化させて電気化学的

Ｍ－ＳＮＰによる埋め込み銅配線を行ない、

二酸化炭素組成比が大きい場合はコンフォ

ーマル成長、二酸化炭素組成比が小さい場合

はボトムアップ成長(底面からの成長)する

ことを明らかにした。また、ボトムアップ成

長の場合結晶は基板に対し(111)面が平行に

配向した単一結晶粒として埋め込まれてい

る事実を確認した。 
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