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研究成果の概要（和文）：半導体分野では、従来のムーアの法則に則った微細化が困難になりつつあり、微細化
に頼らない3次元集積回路にシフトし始めている。その実現にはチップあるいはウェハ間を最短で接続するシリ
コン貫通ビア配線(TSV)が欠かせない。
　我々は、歩留まり良く3次元集積回路を実現するには、LSIを先に作製して、後からTSV配線にプロセスを行う
ビア・ラストプロセスが理想的であると考え、絶縁バリヤを200℃以下で成膜し、かつ低温でも良好な特性を示
す優れたバリヤとして機能することを目的に検討を行った。その結果、拡散バリヤ材料を介在させない状態で
も、Cuの拡散を抑制し、低温でも優れた絶縁バリヤを開発することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In the Si-semiconductor field, miniaturization in accordance with the 
conventional Moore's law is becoming difficult, and it is beginning to shift to a three-dimensional 
LSI that does not rely on miniaturization. In order to realize this, a through-silicon via (TSV) 
that connects chips or wafers in the shortest is indispensable.
 In order to realize a three-dimensional integrated circuit with high yield, we cosider that the 
via-last process which fabricates the LSI first and then processes the TSV later is ideal, and the 
insulation barrier is heated to 200℃ or lower We examined for the purpose of functioning as an 
excellent barrier exhibiting good characteristics even at low temperatures and suppressing the 
diffusion of Cu even in the state where no diffusion barrier material is interposed and developing 
an excellent insulation barrier even at low temperature.

研究分野：電気電子材料工学
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１． 研究開始当初の背景 
SiNx 膜は、優れた絶縁材料として古
くから知られている。近年、SiNx 膜を
低温で成膜することが強く求められて
おり、200℃以下の低温で優れた絶縁特
性を有する SiNx膜は、集積回路、太陽
電池、新規デバイス分野等広くニーズが
ある。しかしながら、PECVDによる低
温 SiNx膜は、特性劣化が著しいことは
知られているが、200℃以下で成膜され
た SiNx膜の特性については未だ解明さ
れていない部分が多い。近年、集積回路
の分野において、注目されてきた 3次元
集積回路のシリコン貫通ビア配線
(Through Silicon Via: TSV)においても、
貫通したビア側壁に低温 SiNx膜が絶縁
バリヤとして用いられてようとしてい
るが、SiNx 膜自体に Cu の拡散を抑制
することができないため、通常は SiNx
膜と共に、拡散バリヤ膜の 2層バリヤと
して使用している。しかし、今後の TSV
の微細化を考えると、拡散バリヤを用い
ないバリヤレスの TSV 構造が理想的と
なるため、Cu の拡散を十分に抑制する
低温成膜の SiNx膜の開発が急がれる。 

 
２． 研究の目的 
申請者は、TSV プロセスの中でも、

LSIを作製した後に、TSVプロセスを行
う「ビア・ラストプロセス」へ適用可能
な低温 SiNx膜の作製とその特性評価を
行った。「ビア・ラストプロセス」はあ
らかじめ作製し終わった LSI の特性を
劣化させない温度（～200℃）ですべて
の TSV プロセスを行うという過酷な温
度制約があり、その実現が難しいところ
ではあるが、逆に、200℃程度以下のプ
ロセスを行うことができれば、センシテ
ィブな LSI を先に作製することができ
るため、歩留まりの点で他のプロセスよ
りも有利である。また、TSVプロセスま
でウェハ単位で一括処理が可能なこと
から、スループットの点でも極めて有利
なプロセスである。さらに、低温でも高
密度の SiNx膜を作製することで、従来
のような拡散バリヤと SiNx膜の 2層構
造をとらないバリヤレスの状態におい
ても Cu の拡散を抑制できる高密度な
SiNx 膜の作製を試みた。同時に、
PECVD法による低温 SiNx膜の特性の
詳細を定性的に検討し、低温状態の成膜
によって、何が起こっていて、どのよう
なメカニズムで特性劣化が起こるのか
を明らかにした。 

 
３． 研究の方法 
試料の作製には、2極高周波スパッタ
装置を用い、高純度 Si ターゲットを
Ar+N2 混合ガスにて反応性スパッタす
ることによって、SiNx 膜を得た。装置

は 5×10-7Torr以下まで排気した後、2×
10-3Torrまでスパッタガスを導入してか
ら SiNx膜を成膜した。基板温度は加熱
なし～300℃程度とした。基板には、表
面酸化層を HF 水溶液で除去した
p-Si(100)ウェハを用いた。また、試料に
よっては、ラジカル窒化やラジカル処理
を 一 部 利 用 し て い る 。 一 方 、
SiH4+NH3(+N2)ガスを用いた PECVD
法にて SiNx膜を種々の条件で成膜した。 
 
得られた試料の一部は、10-7Torr台の
真空中にて種々の温度で 1 時間熱処理
を行った。また、試料の分析には、X線
光電子分光(XPS)、フーリエ変換赤外線
分光(FT-IR)、分光エリプソメトリ、X
線反射率(XRR)、X 線回折(XRD)、走査
型透過電子顕微鏡、エネルギー分散型 X
線分光(EDX)等を用いた。 

 
４． 研究成果 
申請者は、これまでなぜスパッタによ
る SiNx 膜が用いられなかったのかとい
う理由を解明し、スパッタ法を用いた室
温成膜での SiNx 膜の特性を評価した。
ここで、Cu の拡散バリヤを敢えて用い
ず、かつ SiNx 膜の膜厚を 20nm と薄く
して Cu/SiNx/Si 構造を作製し、より Cu
の拡散が起こりやすい状態を作って、Cu
拡散を評価した。その結果、700℃以上
の高温熱処理後においても、Cu の拡散
は見られなかったという極めて有用な
結果を得た。これは、低温 SiNx 膜に起
こりやすい低密度化を抑制し、かつフリ
ーな Si や窒素などをできるだけ排除す
ることにより実現できたものである。 
 一方、PECVD法で成膜した SiNx膜
は SiO2の密度 (2.65 g/cm3)よりも低い
2.19 g/cm3程度となり、成膜条件を変化
させても高密度化する傾向は見られな
かった。この PECVD膜の低密度化の要
因を調べたところ、膜中の水素がその要
因となっており、成膜温度を低下させる
と膜中の水素含有量が顕著に増加する
ことがわかった。これは、SiH4 を原料
ガスとしていることから、低温での成膜
では、Si-H 結合を切るだけの十分なエ
ネルギーが与えられないことで、原料の
分解が不十分なまま、膜に取り込まれて
しまうことが要因の一つと考えられる。
さらに、NH3 ガス自体の分解も不十分
であり、膜中の窒素含有量を増加させる
方向に成膜条件を検討すると、N-H結合
が増加し、膜中の窒素含有量が増加して
も、Si-N 結合とはならないことが明ら
かになった。 

 
これらの結果は、3 次元集積回路の

TSV技術の発展のみならず、基板加熱な
しで成膜できることから、熱に弱いフレ



キシブルな基板等へも応用が可能であ
り、本実験結果の応用性や波及効果は極
めて高いものと思われる。 
 
さらに、これらの成果は極めて有用で
優れた結果であることが認められ、電気
学会にて優秀論文賞を受賞すると共に、
国際学会や国内学会でも招待講演とし
て呼ばれる機会が増え、その注目度の高
さが伺える。 
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