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【 特 許 請 求 の 範 囲 】
　 　 【 請 求 項 １ 】 　 原 子 層 堆 積 （ Ａ Ｌ Ｄ ） 型 プ ロ セ ス に よ っ て 基 体 上 に 金 属 窒 化 物 薄 膜 を
成 長 さ せ る 方 法 で あ っ て 、
　 金 属 原 料 物 質 、
　 該 金 属 原 料 物 質 を 還 元 し 得 る 還 元 剤 、 お よ び
　 該 還 元 さ れ た 該 金 属 原 料 物 質 と 反 応 し 得 る 窒 素 原 料 物 質 の 各 気 相 パ ル ス を 交 互 か つ 順 次
に 反 応 空 間 内 に 供 給 し て 該 基 体 と 接 触 さ せ 、 各 パ ル ス の 後 に 該 反 応 空 間 を 不 活 性 ガ ス で パ
ー ジ す る 方 法 に お い て 、
　 該 還 元 剤 と し て 、 該 基 体 の 表 面 に 結 合 し て い る 該 金 属 原 料 物 質 と 反 応 す る 際 に 気 体 状 反
応 副 生 物 を 生 成 し 得 る ホ ウ 素 化 合 物 を 使 用 す る こ と を 特 徴 と す る 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ２ 】 　 前 記 パ ル ス サ イ ク ル が 実 質 的 に 、
　 金 属 原 料 化 学 品 の 気 相 パ ル ス を 不 活 性 キ ャ リ ア ガ ス を 用 い て 前 記 反 応 空 間 内 に 供 給 す る
工 程 ；
　 不 活 性 ガ ス で 前 記 反 応 空 間 を パ ー ジ す る 工 程 ；
　 ホ ウ 素 原 料 化 学 品 の 気 相 パ ル ス を 不 活 性 キ ャ リ ア ガ ス を 用 い て 前 記 反 応 空 間 内 に 供 給 す
る 工 程 ；
　 不 活 性 ガ ス で 前 記 反 応 空 間 を パ ー ジ す る 工 程 ；
　 窒 素 原 料 化 学 品 の 気 相 パ ル ス を 前 記 反 応 空 間 内 に 供 給 す る 工 程 ； お よ び
　 不 活 性 ガ ス で 前 記 反 応 空 間 を パ ー ジ す る 工 程 か ら な る 請 求 項 １ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ３ 】 　 前 記 金 属 原 料 物 質 中 の 金 属 が 、 Ｗ 、 Ｍ ｏ 、 Ｃ ｒ 、 Ｔ ａ 、 Ｎ ｂ 、 Ｖ 、 Ｈ
ｆ 、 Ｚ ｒ お よ び Ｔ ｉ か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ま た は ２ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ４ 】 　 前 記 金 属 原 料 物 質 中 の 金 属 化 合 物 が 、 ハ ロ ゲ ン 化 物 、 好 ま し く は フ ッ
化 物 、 塩 化 物 、 臭 化 物 ま た は ヨ ウ 化 物 、 お よ び 有 機 金 属 化 合 物 、 好 ま し く は ア ル キ ル ア ミ
ノ 、 シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル 、 ジ チ オ カ ル バ メ ー ト ま た は ベ ー タ ジ ケ ト ネ ー ト か ら な る 群 よ
り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 ３ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ５ 】 　 前 記 金 属 原 料 物 質 が 、
　 ハ ロ ゲ ン 化 タ ン グ ス テ ン 、 好 ま し く は Ｗ Ｆ ｘ 、 Ｗ Ｃ ｌ ｙ 、 Ｗ Ｂ ｒ ｍ ま た は Ｗ Ｉ ｎ （ 式 中
、 ｘ 、 ｙ 、 ｍ お よ び ｎ は １ ～ ６ の 整 数 で あ る ） 、 特 に Ｗ Ｆ ６ ；
　 タ ン グ ス テ ン カ ル ボ ニ ル 、 好 ま し く は タ ン グ ス テ ン ヘ キ サ カ ル ボ ニ ル Ｗ （ Ｃ Ｏ ） ６ ま た
は ト リ カ ル ボ ニ ル （ メ シ チ レ ン ） タ ン グ ス テ ン ；
　 タ ン グ ス テ ン シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル 、 例 え ば ビ ス （ シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル ） タ ン グ ス テ



ン ジ ハ イ ド ラ イ ド 、 ビ ス （ シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル ） タ ン グ ス テ ン ジ ク ロ ラ イ ド ま た は ビ ス
（ シ ク ロ ペ ン タ ジ エ ニ ル ） ジ タ ン グ ス テ ン ヘ キ サ カ ル ボ ニ ル ； お よ び
　 タ ン グ ス テ ン β － ジ ケ ト ネ ー ト か ら な る 群 よ り 選 ば れ た タ ン グ ス テ ン 化 合 物 で あ る 請 求
項 ３ ま た は ４ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ６ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 式 （ Ｉ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ｘ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｉ ）
（ 式 中 、 ｎ は １ ～ １ ０ 、 好 ま し く は ２ ～ ６ の 整 数 で あ り 、 ｘ は 偶 数 で あ る 整 数 、 好 ま し く
は ４ 、 ６ ま た は ８ で あ る ） で 表 さ れ る ボ ラ ン 、 お よ び 式 （ Ｉ Ｉ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｂ ｎ Ｈ ｍ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｉ Ｉ ）
（ 式 中 、 ｎ は １ ～ １ ０ 、 好 ま し く は ２ ～ ６ の 整 数 で あ り 、 ｍ は １ ～ １ ０ 、 好 ま し く は ２ ～
６ の 、 ｎ と は 異 な る 整 数 で あ る ） で 表 さ れ る ボ ラ ン お よ び そ れ ら の 錯 体 か ら な る 群 よ り 選
ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ７ 】 　 前 記 ボ ラ ン が 、 式 Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ４ の ｎ ｉ ｄ ｏ － ボ ラ ン 、 式 Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ６

の ａ ｒ ａ ｃ ｈ ｎ ｏ － ボ ラ ン 、 式 Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ８ の ｈ ｙ ｐ ｈ ｏ － ボ ラ ン お よ び ｃ ｏ ｎ ｊ ｕ ｎ ｃ
ｔ ｏ － ボ ラ ン Ｂ ｎ Ｈ ｍ （ 式 中 、 ｎ お よ び ｍ は 請 求 項 ５ に 定 義 し た も の と 同 様 で あ る ） か ら
な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 ６ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ８ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 式 （ Ｉ Ｖ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｃ ２ Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ｘ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｉ Ｖ ）
（ 式 中 、 ｎ は １ ～ １ ０ 、 好 ま し く は ２ ～ ６ の 整 数 で あ り 、 ｘ は 偶 数 で あ る 整 数 、 好 ま し く
は ２ 、 ４ ま た は ６ で あ る ） で 表 さ れ る カ ル ボ ラ ン 類 か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請
求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ９ 】 　 前 記 カ ル ボ ラ ン が 、 ｃ ｌ ｏ ｓ ｏ － カ ル ボ ラ ン （ Ｃ ２ Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ２ ） 、
ｎ ｉ ｄ ｏ － カ ル ボ ラ ン （ Ｃ ２ Ｂ ｎ Ｈ ｎ ＋ ４ ） お よ び ａ ｒ ａ ｃ ｈ ｎ ｏ － カ ル ボ ラ ン （ Ｃ ２ Ｂ

ｎ Ｈ ｎ ＋ ６ ） （ 式 中 、 ｎ は 請 求 項 ８ で 定 義 し た も の と 同 様 で あ る ） か ら な る 群 よ り 選 ば れ
た も の で あ る 請 求 項 ８ に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ０ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 式 （ Ｖ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｒ ３ Ｎ Ｂ Ｘ ３ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｖ ）
（ 式 中 、 Ｒ は 直 鎖 ま た は 分 枝 鎖 の Ｃ １ ～ Ｃ １ ０ 、 好 ま し く は Ｃ １ ～ Ｃ ４ の ア ル キ ル ま た は
Ｈ で あ り 、 Ｘ は 直 鎖 ま た は 分 枝 鎖 の Ｃ １ ～ Ｃ １ ０ 、 好 ま し く は Ｃ １ ～ Ｃ ４ の ア ル キ ル 、 Ｈ
ま た は ハ ロ ゲ ン で あ る ） の ア ミ ン － ボ ラ ン 付 加 物 か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求
項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ １ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 Ｂ 上 の 置 換 基 の １ 個 以 上 が 式 （ Ｖ Ｉ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｒ ２ Ｘ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｖ Ｉ ）
（ 式 中 、 Ｒ は 直 鎖 ま た は 分 枝 鎖 の Ｃ １ ～ Ｃ １ ０ 、 好 ま し く は Ｃ １ ～ Ｃ ４ の ア ル キ ル 基 ま た
は 置 換 も し く は 非 置 換 ア リ ー ル 基 で あ る ） で 表 さ れ る ア ミ ノ 基 で あ る ア ミ ノ ボ ラ ン 類 か ら
な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ２ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 ア ル キ ル が 、 直 鎖 ま た は 分 枝 鎖 の Ｃ １ ～ Ｃ １

０ の ア ル キ ル 、 好 ま し く は Ｃ ２ ～ Ｃ ４ の ア ル キ ル で あ る ア ル キ ル ホ ウ 素 お よ び ア ル キ ル ボ
ラ ン か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ３ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 高 い ホ ウ 素 ／ ハ ロ ゲ ン 化 物 比 を 有 す る ハ ロ ゲ
ン 化 ホ ウ 素 、 好 ま し く は Ｂ ２ Ｆ ４ 、 Ｂ ２ Ｃ ｌ ４ お よ び Ｂ ２ Ｂ ｒ ４ か ら な る 群 よ り 選 ば れ た
も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ４ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 式 （ Ｉ Ｉ Ｉ ） ：
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Ｂ ｎ Ｘ ｎ 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 （ Ｉ Ｉ Ｉ ）
（ 式 中 、 Ｘ は Ｃ ｌ ま た は Ｂ ｒ で あ り 、 か つ Ｘ が Ｃ ｌ で あ る 場 合 、 ｎ は ４ ま た は ８ ～ １ ２ で
あ り 、 Ｘ が Ｂ ｒ で あ る 場 合 、 ｎ は ７ ～ １ ０ で あ る ） の ハ ロ ゲ ノ ボ ラ ン 類 か ら な る 群 よ り 選
ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ５ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 環 状 ボ ラ ジ ン （ － Ｂ Ｈ － Ｎ Ｈ － ） ３ お よ び そ
の 揮 発 性 誘 導 体 か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の
方 法 。
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　 　 【 請 求 項 １ ６ 】 　 前 記 ホ ウ 素 化 合 物 が 、 ハ ロ ゲ ン 化 ボ ラ ン お よ び そ の 錯 体 か ら な る 群
よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ ５ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ７ 】 　 前 記 窒 素 原 料 物 質 が 、
　 ア ン モ ニ ア （ Ｎ Ｈ ３ ） お よ び そ の 塩 、 好 ま し く は ハ ロ ゲ ン 化 物 塩 、 特 に フ ッ 化 ア ン モ ニ
ウ ム ま た は 塩 化 ア ン モ ニ ウ ム ；
　 ア ジ 化 水 素 （ Ｈ Ｎ ３ ） お よ び そ の ア ル キ ル 誘 導 体 、 好 ま し く は Ｃ Ｈ ３ Ｎ ３ ；
　 ヒ ド ラ ジ ン （ Ｎ ２ Ｈ ４ ） お よ び 塩 酸 ヒ ド ラ ジ ン の よ う な ヒ ド ラ ジ ン ン の 塩 ；
　 ヒ ド ラ ジ ン の ア ル キ ル 誘 導 体 、 好 ま し く は ジ メ チ ル ヒ ド ラ ジ ン ；
　 フ ッ 化 窒 素 Ｎ Ｆ ３ ；
　 ヒ ド ロ キ シ ル ア ミ ン （ Ｎ Ｈ ２ Ｏ Ｈ ） お よ び そ の 塩 、 好 ま し く は 塩 酸 ヒ ド ロ キ シ ル ア ミ ン
；
　 第 一 級 ア ミ ン 、 第 二 級 ア ミ ン お よ び 第 三 級 ア ミ ン 、 好 ま し く は メ チ ル ア ミ ン 、 ジ エ チ ル
ア ミ ン お よ び ト リ エ チ ル ア ミ ン ； お よ び
　 Ｎ Ｈ ２

＊ 、 Ｎ Ｈ ＊ ＊ お よ び Ｎ ＊ ＊ ＊ の よ う な 窒 素 ラ ジ カ ル な ら び に 励 起 状 態 の 窒 素 （ Ｎ

２
＊ ） （ 各 式 中 ＊ は 結 合 可 能 な 自 由 電 子 で あ る ） か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求

項 １ ～ １ ６ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ８ 】 　 前 記 基 体 が 、 シ リ コ ン 、 シ リ カ 、 被 覆 シ リ コ ン 、 金 属 銅 、 お よ び 窒
化 物 か ら な る 群 よ り 選 ば れ た も の で あ る 請 求 項 １ ～ １ ７ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 。
　 　 【 請 求 項 １ ９ 】 　 集 積 回 路 中 の 拡 散 バ リ ヤ の 作 製 方 法 で あ っ て 、 該 集 積 回 路 の 製 造 中
に 、 請 求 項 １ ～ １ ８ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の 方 法 に よ っ て 、 金 属 窒 化 物 薄 膜 を 該 集 積 回 路
の 誘 電 体 表 面 ま た は 金 属 表 面 上 に 堆 積 さ せ る こ と を 特 徴 と す る 方 法 。
　 　 【 請 求 項 ２ ０ 】 　 請 求 項 １ に 記 載 の Ａ Ｌ Ｄ 型 プ ロ セ ス に よ っ て 遷 移 金 属 窒 化 物 薄 膜 を
成 長 さ せ る た め の 還 元 剤 と し て 、 請 求 項 ６ ～ １ ６ の い ず れ か 一 項 に 記 載 の ホ ウ 素 化 合 物 を
使 用 す る 方 法 。

(3) JP 2003-511561 A5 2007.9.13
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