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研究成果の概要（和文）：集積回路の分野では、Cu(111)配向の配線作製に強い要請があったが、そのためにわ
ざわざCu(111)配向を得るための比較的厚い下地材料とCuの拡散を抑制するためのバリヤ材料の2層構造としなけ
ればならないことで、実用困難とされてきた。そのような本研究において、5nm程度の極薄拡散バリヤのみを用
いてCu(111)配向を実現できることを実証し、これまでの配線構造の常識を覆す優れた結果を提供することがで
きた。さらに、このことは配線上に新たなデバイスを作製するような次世代の集積回路の性能向上にとっても極
めて有益であることから、集積回路を含む半導体産業にも大きなインパクトを与えることができた。

研究成果の概要（英文）：In the field of LSI, there is a strong demand for the fabrication of Cu(111)
 oriented interconnect, but practical application has been considered difficult because a two-layer 
structure consisting of a relatively thick underlying material for obtaining Cu(111) orientation and
 a barrier material for suppressing Cu diffusion, is strongly required. In this study, we 
demonstrated that Cu(111) orientation can be achieved with only an ultra-thin diffusion barrier of 
about 5 nm, an excellent result that overturns the conventional wisdom of interconnect structures. 
Furthermore, this research will have a significant impact on the semiconductor industry, including 
integrated circuits, because it is extremely useful for improving the performance of next-generation
 integrated circuits in which new devices will be fabricated on the interconnects.

研究分野：集積回路

キーワード： 集積回路　銅配線　拡散バリヤ　配向制御
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、薄膜の初期構造そのものがこれまでの教科書や報告されてきた学術論文ベースのものと異なり、薄膜
の初期過程に新たなモードがあることを実験的に実証した点で大いに学術的意義がある。そして、そのことが実
験的に実証された点は極めて有益である。さらに、これまで困難とされてきた薄いバリヤ膜の構造解析に成功し
た点でも学術的意義は大きい。
　一方、実用可能なオーダーの薄いバリヤ材料上でCu(111)配向を実現できたことは、集積回路のより一層の発
展、さらには近年LSIの配線上に新たなデバイスを構成することが提案されており、それらデバイスの性能向上
をも実現できる社会的意義は極めて大きい。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
１．研究開始当初の背景 

Cu(111)面の高配向成長は、Si-LSI 配線技術や 3D-LSI などでも広く切望されている [1-3]。な
ぜなら、Cu(111)面は最もエレクトロマイグレーション耐性に優れた面であるからである [4-6]。
さらに近年では、Cu 配線の多結晶化が配線抵抗に絶大な影響を及ぼすことが知られるようにな
ってきたため、できるだけ結晶粒界を少なくするような配線が望まれている。 
しかしながら、これまでは Cu(111)を配向させることが可能な下地材料は、fcc(111)//bcc(110)と

いうエピタキシャルの関係を有する Nb などがその代表例であるが [7,8]、これらの下地材料は、
比較的厚い膜でなければ、Cu の所望の配向を実現できず、近年の微細配線傾向においては、厚
い下地材料はそもそもプロセスになじまないことが問題となっている。一方、配線であるCuは、
Si や SiO2/Si 基板との間で比較的低温でも拡散・反応することが知られており [9,10]、それら余
分な拡散・反応を抑制する拡散バリヤが通常必要となる。これら拡散バリヤは、配線断面積をで
きるだけ大きくするためにバリヤ自身を極薄化することが求められているが、単純に薄くする
とバリヤ性が劣化することから、バリヤ性を保持したままで薄くすることは極めて難しい。 
さらに、Cu 配線のバリヤ材料として主に用いられている Ta はバルクでは bcc 構造であるた

め、Cu(111)面の下地材料となり得る要素があるものの、薄膜として成膜すると薄膜特有の hcp 構
造となってしまうことから、Cu(111)を高配向するための下地材料とはならないことが知られて
いる。このように、Cu(111)面の高配向を実現する下地材料と Cu の拡散を抑制する拡散バリヤ材
料の 2 層構造としなければ、Cu(111)配向と熱的に安定な配線は得られないというのがよく知ら
れていた。このため、Cu(111)配線を実現することは長い間困難なこととされ、微細化のみが進
められることとなっていた。 
一方近年、LSI の配線上に新たなデバイスを構成することが提案されており、配線の配向が再

び取沙汰されるようになってきた。デバイスを構成する上で、Cu(111)面の配向制御がその上の
デバイス特性を左右することがわかり、Cu(111)配向の実現が再び着目されることとなってきた。
しかしながら、従前のように Cu(111)配向を得るためには、厚い下地材料と比較的薄い拡散バリ
ヤ材料の 2 層構造とすることが一般的となっていることから、その実現は困難を極めていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、申請者がこれまで培ってきた成膜技術を活かして、厚い下地材料を用いずに、拡
散バリヤのみの状態で Cu(111)配向の実現ができないかという観点で検討を行うことを目的とし
た。特に、拡散バリヤの構造・組織を変化させることで、同じバリヤ材料を用いた場合にもバリ
ヤ特性が変化することや、合金バリヤといったことでこれまで成果を挙げてきている申請者ら
にとっては、格子定数を幾分操作して、Cu(111)配向を実現し得る拡散バリヤ材料があるものと
思い、具体的には TaWN という合金バリヤを選定するに至った。この材料は、基本的な構造と
しては TaN を主体とし、Ta のサイトに W が置換するという一つの窒化物のように振る舞う可能
性があることを申請者らは期待し、その合金の組成を変化させることで、Cu(111)との Lattice 
Match が取れる条件を探して検討を行った。 
 
３．研究の方法 
試料の作製には、四極直流スパッタ装置を用い、基板には、ガラス基板及び HF 水溶液で自然

酸化膜を除去した Si(100)基板を用いた。チャンバー内を 5×10-7Torr以下まで排気した後、TaWN、
Cu 膜を順次堆積することによって、Cu/TaWN/Si 構造を作製した。TaW 膜は、Ta-W 複合ターゲ
ットを用いて、Ar+N2(40％)混合ガスにて、反応性スパッタ法によって成膜した。Cu 膜は、Ar ガ
スを用いて室温にて成膜した。Cu の膜厚は 100~200 nm、TaWN 膜の膜厚は 5~100 nm とした。
作製した試料は、10-7Torr 台の真空中、種々の温度で 1 時間の熱処理を行った。得られた試料の
評価には、X 線回折（XRD）、極点図、EBSD、ACOM-TEM などを用いた。特に、薄いバリヤ膜
の構造解析は、研究費が採択された時点では試行錯誤の状態であったが、ACOM-TEM を用いる
ことで、これまでできなかった薄いバリヤ膜の構造解析をなんとか形にすることができた。 
 
４．研究成果 
まず、TaWN 膜のキャラクタリゼーションについて述べる。得られた TaWN 膜の XRD パター

ンからその構造は、fcc-TaN であることがわかった。構成要素から考えられる化合物は、Ta2N、
TaN、W2N、WN であるが、これらの化合物の標準生成エンタルピー（ΔH）を比較すると、TaN:-
120 kJ/mol, Ta2N:-98 kJ/mol, W2N:-22 kJ/mol、WN:-15 kJ/mol となっており [11]、負で最も大きな
値を持つ TaN が得られやすいことがわかる。したがって、TaWN 膜の結晶構造は、TaN となって
いると考えて矛盾はないものと思われる。この膜の組成を AES にて算出したところ、Ta30W36N34

となっていることがわかった。抵抗率は、～290µΩcm であり、TaN:200 µΩcm、W2N:200 µΩcm、
TaSiN:600-2200µΩcm [12-14] 、TiWN:7150µΩcm [15]と比べると、3 元合金の中では最も低いこと
がわかる。これは、前述したように、TaWN 膜が一つの金属窒化物のように振る舞い、金属のサ
イトを Ta あるいは W が埋める形となっているものの、基本的には TaN の構造をとっていると
いう、申請者らの期待通りの振る舞いを示しているためであると思われる。以上のことから、
TaWN 膜は、3 元合金であるが、抵抗率も 2 元合金系と遜色なく、Cu の拡散バリヤとして基本
的な特性を有していることがわかる。 



この膜を Cu/Si 間に介在させた Cu(150 nm)/TaWN(5 nm)/Si 構造を作製し、その特性を評価した
（図 1）。まずこの構造の熱処理前後の XRD パターンから Cu(111)面のみが見られ、熱処理温度
の増加と共に、粒径成長と見られる回折線強度の増加が観察された。また、同じ XRD パターン
であるが、縦軸を log スケールにしたものと比較した（図 2）。通常の XRD パターンでは、Cu(111)
面からの回折線しか見られなかったが、log スケール表記にすることで、TaWN(111)面及び
Cu(200) の存在が明らかとなっている。この構造を熱処理しても、Cu(111)面の回折線の強度が増
加するものの、他の新たな反応生成物の回折線などは見られず、特に 700℃の熱処理後において
も Cu シリサイドや Ta あるいは W シリサイドの形成が生じていない点は、極めて興味深い。 

 
図 1. Cu(150 nm)/TaWN(5 nm)/Si 構造における熱処理前後の XRD パターン. 

 
図 2 . Cu(150 nm)/TaWN(5 nm)/Si 構造における熱処理前後の XRD パターン(log スケール). 

 
それに対して、Ta/TaN2 層バリヤを用いた場合において、420ºC30 分の熱処理後には系が崩壊

するとの報告があるが[16]、3 元合金とすることで、TaN よりも薄い膜であってもバリヤの耐熱
性が強化されたものと考えられる。 
一方、Cu(111)配向に関して焦点をあてて、面内の結晶性を EBSD で確認した結果を図 3 に示

す。この図から面内で Cu 膜は(111)面に強く配向しており、その粒径は 500℃熱処理後に極めて
大きくなっていることがわかる。これは、(111)配向を示していながら、若干傾いた結晶同士が、
熱処理によってその向きを調整し、大きな結晶粒へと合体したことを示唆している。 
さらに、ω-rocking curve や(111)面と極めて微弱な(200)面との強度の比較なども行い、いずれ

の場合も、他の窒化物系の下地材料上の値とは異なり、むしろ Cu/Nb の場合に近い値を示して
いることがわかった。Cu/Nb はエピタキシャル成長の関係である fcc(111)//bcc(110)という構造的
な関係を有しており、そのため Nb は Cu(111)面を配向させる下地材料としては極めて有望であ
る。一方、窒化物の上の Cu(111)配向は、高配向とは言い難いものばかりである。特に、数値が
示されている例ととして Cu/TiN があるが[17]、ω-rocking curve の FWHM 値が 12.6 であるのに
対して、我々の結果は 4.68~5.86 と極めて小さい値を示している。この点で我々の結果は窒化物
バリヤの中では極めて有用な結果をもたらしていると言える。 
次に、拡散バリヤである TaWN 膜の構造解析に移る。拡散バリヤの膜厚は 5nm と極めて薄く、

通常の EBSD はもちろん、透過 EBSD の分解能では到底分析できない。実際、分析を試みたが、
分析不能であることが明らかとなった。そこで、透過 EBSD の分解能を一桁上回る ACOM-TEM
を用いて分析を行った。ACOM-TEM の分解能は数 nm であることから、原理的には分析が可能
であるはずである。その結果を図 4 に示す。この図から、バリヤの構造は(111)面に高配向してい
ることがわかる。この TaWN 合金バリヤの XRD パターンから格子定数を算出し、Cu(111)面との
格子整合を検討した。その結果、格子不整合はわずか 0.059%にとどまっており、よく一致した
格子整合が得られたことから、Cu(111)が配向したものと推察された。5nm のバリヤの構造解析



に関しては、これまで報告がなく、我々も試行錯誤であったが、ACOM-TEM を用いることで、
薄いバリヤの構造解析が行えるということが明らかになった。 
本研究結果から、まずは 5nm の薄い薄膜の構造解析がこれまでできなかったことができるよ

うになったということが学術的には極めて有益であると言える。さらにそのことにより、以前か
ら研究者間では従来の薄膜の成長初期過程とは異なる過程があるのではないかという疑念と、
そのきっかけとなる間接的な実験事実があることから、これまで何度も学会で話題になってい
たが、それを実験的に直接実証することはできなかった。しかし本研究結果においては、これま
での教科書ベースあるいは学術論文ベースでの薄膜の成長初期過程とは明らかに異なる実験的
事実が発見された。このことは、これまでの学術的見解に新たな事実をもたらすことになり得る
貴重なかつ独創的な結果となった。さらに、本研究において、薄いバリヤ上でも Cu(111)配向が
実現できるという新たな発見は、学術的な意義のみならず、半導体産業にとっても新たな可能性
を見出す結果となり、今後の半導体産業の発展に大きく寄与できることとなるため、その社会的
意義も大きい。今後、この技術を使って新たなデバイス技術への発展など多方面で応用可能であ
ることは明らかである。 

 

 
図 3. 熱処理前後における Cu(150 nm)/TaWN(5 nm)/Si 構造の Cu 膜の EBSD 分析. 
 

 
図 4. 熱処理前の Cu(150 nm)/TaWN(5 nm)/Si 構造の TaWN 膜の ACOM-TEM を用いた EBSD
分析. 
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