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学位論文の概要及び要旨

　0°C以下で物が凍るまでの温度を利用した氷温技術において，貯蔵および加工対象となる試

料の種類は，果物など温度変動が少ない固体，果汁などの液体，花卉や生体膜など膜状の試料など

多岐にわたっている．これらの試料は，材質や形状などにより冷却速度や温度分布などが異なっ

ている．このため，氷温技術において，保存，加工対象物の平均温度測定および温度管理は重要な

要素の一つであり，試料の特性に合った温度センサの使用が求められている．

　これまで氷温域の温度センサとして，熱電対やサーミスタなど一般的な温度センサが用いら

れてきた、しかし，これらの温度センサは，比較的狭い面積を測定する点測定形の温度センサで

あり，試料の平均温度や温度分布を測定する場合は複数の温度センサが必要となり，温度測定シ

ステムの構築が困難になる．試料の平均温度を数少ない温度センサで簡単，正確に測定するため

には，広い面積の平均温度を測定する面接触形温度センサが必要となる．

本研究は，表面弾性波（Surface　Acoustic　Wave：SAW）フィルターの構造を利用した氷温域の

面接触形温度センサの提案および基礎特性の検証を行うことを目的として行った．まず，SAW

を励起，伝搬，検出する圧電体2層構1造基板の検討を行い，次に，電気信号をSAWに変換する

ための電極（lnter－Digital　Transducer：IDT）を作製するための微細加工技術について検討し，

IDT作製に関わる装置を提案した、さらに，圧電体2層構造基板のSAWフィルター構造の周

波数特性および温度特性を測定し，氷温域の温度センサとしての基礎特性の検証を行った．

　第1章は，序論であり研究の背景，目的および推進方法について述べた、

　第2章では，SAWフィルター構造の温度センサの高周波化と低損失化を行うための圧電体2

層構造の圧電性基板として，圧電性結晶のニオブ酸リチウム（LiNbO3）単結晶基板上に，圧電性

の酸化亜鉛（ZnO）薄膜を堆積させたZnO／LiNbO3基板を検討し，　RFスパッタリング装置を

用いてc軸配向のZnO薄膜を得るため，　LiNbO3基板の結晶方位，スパッタ中の基板温度およ

び雰囲気ガス中の酸素分圧比などの条件について検討した．

　第3章では，圧電体2層構造基板上にAl蒸着膜とフォトリゾグラフィー技術を用いてIDT

を作成し，SAWフィルターを構i成するための基礎技術について検討し，レーザービーム描画装

置の問題点を解決した線幅可変レーザービーム描画装置の提案，試作を行った．また，水晶振動

子法の問題点を解決した温度補正を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ装置を用いて蒸着膜の

膜厚制御を行った．

　第4章では，圧電体2層構造基板上に作製したSAWフィルターの周波数特性の測定を測定

した．この結果，2－cut　LiNbO3結晶上にZnO薄膜を堆積させ，ポストァニール処理で配向性を



向上させることにより，SAWの伝搬速度が高速になり，伝搬損失の値が向上することがわかり，

SAWフィルターの高周波化と低損失化が可能であることを確認した。

　第5章では，SAWフィルター構造の面接触型温度センサの中心周波数の温度依存性を測定

し，氷温域の温度センサとして基礎特性を検討した．この結果IDT間距離1．1　mm幅14　mm

の伝搬面積を持つSAWフィルターの通過帯域の中心の周波数は，氷温域を含む一20°Cから

＋20°Cまでの温度に対し直線的に変化することがわかり，最大測定誤差0．8°Cの面接触形氷

温域温度センサとして利用できることが確認できた．

　第6章は，結論であり，本研究の成果を総括した．
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第1章　序論

1．1氷温技術の研究動向

　一般に，生の食品や生体膜などの生体の貯蔵中には，物理的変化，化学的変化，微生物による変

化などによる品質低下が知られており，それらの変化を遅らせるため，低温貯蔵法が広く用いら

れている．特に，化学的変化や微生物による変化は，温度が大きな要因となっており，より低温で

保存することが望ましい．しかし，0°C以上（プラス温度）の冷蔵貯蔵では温度が比較的高

いため，細胞の活動が活発になり貯蔵期間が短期間に限られてしまう．また，一般的な冷凍貯蔵

（－18°C以下）では，細胞が凍結するため，細胞の損傷が起こる．さらに，喫食や使用の際に解

凍が必要なことなど問題が多いω．

　これに対し，山根氏ら（2）は，保存対象物を0°G以下で凍結する温度（氷結点）の直前の温度す

なわち氷温で保存する氷温貯蔵を提案した．一般に，食品などを冷却していくと，その品温の冷

却曲線は，図1．1（2）のようになる．品温は，ある温度まで降下していくが，破壊点の温度に達する

と，潜熱を放出し氷結点まで上昇し，その後凍結を始める．0°C以下で氷結点までの温度を氷温

域（狭義の氷温）とよび，0°C以下破壊点までの温度を超氷温域（広義の氷温）と呼ぶ．通常，図1．1

の反応は急速に進行するため，超氷温領域を得ることは困難であるが，反応速度の調節や精密な

温度測定などにより，氷結点以下でも未凍結の状態を得ることができる．この氷温貯蔵では，冷

蔵より低温であるので細胞の活動が抑えられ，また冷凍とは異なり，細胞が凍結しない温度であ

るため細胞破壊が起こりづらくなり，細胞が生きた状態で長期間の貯蔵が可能となる．そこで，

氷温が最も良い貯蔵温度帯とされ，食品や生体などの貯蔵への利用が拡大しているω②．

　氷温貯蔵技術は，氷温貯蔵，ICF（lce　Coat輌ng　Film）貯蔵，氷温CA（Controlled　Atmosphere）

貯蔵超氷温貯蔵に分類される．氷温貯蔵は，細胞の氷結点より僅かに高い温度すなわち狭義の

氷温域で貯蔵する方法であり，冷蔵（＋5°C）と比較して2～3倍の期間の貯蔵が可能な方法

である．ICF貯蔵は，乾燥による萎凋，低温障害，部分凍結などの防止し，長期間の貯蔵を行う方

法である．野菜などを氷結点より少し低い温度帯に冷却した後，あらかじめ0°G近くまで冷却

した水を噴霧して表面を平均5mm程度の厚さの氷で覆う前処理をし，その後，野菜などを氷温

領域で貯蔵する方法である．氷温CA貯蔵は，野菜や果物の呼吸を抑制し貯蔵物の消耗を防ぐ

方法と氷温貯蔵を併用した貯蔵法である．果物または野菜を予冷した後，ガス不透過性の袋に入
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図L1：冷却にともなう品温の変化②

れ，炭酸ガス2～20％と酸素1～30％の組成気体を封入し，氷温領域で貯蔵する．この方法

は，軟化や追熱の早い果物や野菜に最適な貯蔵法である．超氷温貯蔵は，図Llの過冷却状態を

利用し，氷結点より低温でかつ細胞が凍結しない温度（広義の氷温）で貯蔵する方法であり，狭義

の氷温領域を用いる氷温貯蔵より低温で貯蔵できることから，長期間の保存が可能となる技術

として期待され研究が進められている（1）．

　さらに，氷温加工技術すなわち氷温域を利用した食品などの加工技術として，氷温熟成氷温

発酵，氷温乾燥処理，氷温濃縮加工などがある．氷温熟成は，0°C以下の氷温域で保存し，細菌の

発生や腐敗を抑制しながら熟成（自己消化）させ旨味を向上させる技術であり，魚などの生鮮食

品の加工などに利用されている（3）～（5）．氷温発酵は，0°C以下の氷温域で鮮度を保持したまま，

酵母や乳酸菌の発酵を進め，旨味を向上させる技術である．また，氷温乾燥は，生体乾燥を主目

的とした技術であり，この0°C以下の氷温域で乾燥処理を行うことにより，甘み，旨みを呈する

糖類アミノ酸類の含量の増加といった化学成分の変化による味覚の向上効果が確認されてい

る（6）．氷温濃縮加工は，食品を未凍結状態のまま，生細胞を死滅させないで濃縮を行う処理であ

り，果実などの成分を保持したまま果汁などを濃縮するのに適した技術である（η．以上氷温技術

についてまとめたものを図1．2に示す．
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氷温加工技術
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図1．2：氷温技術の分類

1．2氷温域の温度測定に関する問題点

　これらの氷温技術において貯蔵および加工対象となる試料の種類は，果物，肉，鮮魚，野菜など

比較的体積が大きく温度変動が少ない固体（3）～⑤，果汁などの液体（7），花卉や生体膜など厚さに対

し面積が非常に広く温度変化が激しい膜状の試料（8）など多岐にわたっている．これらの試料は，

種類や収穫された時期により試料内部の化学物質の濃度が異なり，破壊点や氷結点の温度が変

化する．また，試料の材質や形状などにより冷却速度や温度分布などが異なっている．このため，

氷温技術において，保存，加工対象物の平均温度測定および温度管理は重要な要素の一つであり，

試料の特性に合った温度センサの使用が求められている．

　現在，氷温技術において主に用いられている温度領域（狭義の氷温域）は，貯蔵加工対象とな

る試料により異なるが，およそ一5°Cから0°Cである．これに，現在研究されている超氷温域

（広義の氷温域）および常温からの冷却を含めると，温度センサにより温度測定が必要とされる

温度領域は，およそ一20°Cから＋20°Cとなる．これらの氷温域において試料温度をできるだ

け低い温度に保つためには，温度測定の精度は，0．5°C程度が要求される．また，超氷温域が得

られる図L1の反応は急速に進むため，超氷温域の温度を測定する温度センサは，熱容量が小さ

く，応答速度が速いことが求められる．さらに，氷温貯蔵技術において試料の貯蔵期間は数日か

ら数ヶ月以上であり，長期間にわたり安定した測定が可能な信頼性が要求される．

　これらの温度センサが設置される氷温庫内は，0°C以下であり，試料およびセンサ表面への水

分の結露凍結が考えられる．また，氷温技術では，試料の氷結点を下げるため，氷点降下剤とし

てアルコール，食塩，糖ソルビノールなど化学薬品を添加する場合もある．したがって，氷温域

の温度センサでは，これらの物理的変化や化学薬品に対し安定した温度測定が出来る必要があ

る．また，温度センサは試料への接触や試料内部への挿入が繰り返し行われるため，温度センサ



4 第1章　序論

表面への摩擦や応力に対し信頼性が求められる．

　これまで上記の条件を満足する温度センサとして，熱電対やサーミスタなど一般的な温度セ

ンサが用いられてきた．これらの温度センサは，比較的狭い面積を測定する点測定形の温度セン

サ（点接触形温度センサ）である。このため，試料の平均温度や温度分布を測定する場合は複数

の温度センサが必要となり，温度測定システムの構築が困難になる（9）．

　特に，花卉や生体膜など膜状の試料では，強度が弱いため，点接触形温度センサの取り付けが

困難であった．また，これらの膜状の試料は急速に温度が変化しやすく，試料内に温度のばらつ

きが生じる傾向が強い．これらの平均温度の測定には，多数の点接触形温度センサが必要で，温

度測定システムが複雑になるなどの問題があり，膜状の試料の平均温度の測定は困難であった．

試料の平均温度を数少ない温度センサで簡単，正確に測定するためには，広い面積の平均温度を

測定する面測定形温度センサが必要となる．

　以下に氷温域における面測定形温度センサに要求される機能をまとめる．

1．温度測定領域が一20°Cから＋20°C以上であること．

2．温度測定の誤差の値が，0．5°C以下であること．

3．熱容量が小さく，応答速度が速いこと．

4．長期間にわたり安定した測定が可能であること．

5．センサ表面への結露など物理的変化に対し安定していること．

6．氷点降下剤として使用される化学薬品に対し耐薬品性があること．

7．試料の接触や摩擦などに対し，高い信頼性が得られること．

8．単純なシステムで試料と同程度の面積の平均温度が測定可能であること．

L3面測定形温度センサの種類と問題点

　面測定形温度センサには，対象試料に非接触で試料表面の平均温度を測定する非接触形温度

センサと広い面積で試料に接することのできる面接触形温度センサなどがある．

　非接触形温度センサには，対象物質から放射される赤外線を光学的に集光し，赤外線の量をサー

モパイルにより電気信号に変換することによって，物体の表面温度を測定する放射温度計があ

る。図1．3（a）に放射温度計の構成例を示す，このタイプの温度センサは，試料への取付けが不

要であり，試料に影響を及ぼさない点で優れているが，正確な測定のためには試料表面の赤外線

放射率の補正が前提とされる。また，水蒸気が多い環境中では水蒸気の温度も同時に測定するた

め誤差の要因となる．さらに，一般的なガラスは放射温度計が利用する赤外線を透過しないた

め，氷温庫外からの温度測定には，赤外線を透過させるための窓や光ファイバーなどの設置が必
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要である．また，氷温庫内での測定では，赤外線を集光する光学系に結露が生じやすく，その対策

が必要である．

　次に面接触形の温度センサとしては，光ファイバーの熱膨張収縮による光路長の変化を利用

した光ファイバー温度センサ（1°），磁性材料の磁気特性の温度依存性を利用した薄膜感温フェラ

イト温度センサ（11），金属の抵抗率の温度依存性を利用した金属薄膜温度センサ（1°）（12），表面弾性

波（Surface　Acoustic　Wave：SAW）の伝搬速度の温度依存性を利用した表面弾性波温度セン

サ（13）などがある．

　光ファイバー温度センサは，単一モードの光ファイバー2本を温度測定用，参照用として干渉

計の光路に組み込んだ変形マッハーツェンダー干渉計であり，温度測定用の光ファイバーに温

度を加えると光路長が変化し，ヤング干渉縞が移動することを用いている．図L3（b）に光ファ

イバー温度センサの構成例を示す．この温度センサは非常に温度分解能が高く，応答特性が優れ

ているが，参照用光ファイバーを必要とすることから，その温度保持に対策が必要である．また，

干渉光学系は一般に振動に弱く，定期的な光軸調整が必要となることが多いので，長期間の測定

には向いていない．

　薄膜感温フェライト温度センサは，酸化鉄（Fe203），酸化マンガン（MnO），酸化亜鉛（ZnO）な

どの金属酸化物を混合，焼成したバルク状感温フェライトをRF（Radio丑equency）スパッタ

した後，アニール処理を施して感温性磁性薄膜の磁気特性の温度依存性を利用した温度センサ

である．図L3（c）に感温フェライト温度センサの構成例を示す．その構成は，感温性磁性薄膜

（Magnetic　Thin　Film：MTF）の下に磁気抵抗素子MRと永久磁石MGを配置し，　MTF－MR

－MG－MR－MTFの磁気ループを構成したものであり，代謝物の酵素反応による温度上昇を

検出するセンサとして提案されている（11）．ここで，MTFの温度が変化すると磁気特性が変わ

る．この変化は磁気ループ内の磁束を変化させるため，温度変化はMRの抵抗値の変化として

読み出すことができる．この温度センサは，主に代謝物の酵素反応による発熱を検出するための

センサとして研究されているため，10『ユ～10－3°Cオーダーの温度変化を測定可能であり，高

感度の温度測定が可能である。また，MTF上で酵素反応を起こすことを考慮されているため，

液中での測定や化学反応に対する基板の耐性も考慮されている．さらに，試料との接触面積を決

定するMTFの面積はRFスパッタリング法を用いていることから比較的任意に設定すること

ができる．しかし，MTFの下にMRおよびMGを配置し磁気ループを構成する必要があるた

め，薄型化，軽量化が困難である．このため，温度センサの熱容量が比較的大きく，応答速度が遅

いなどの問題点がある．

　金属薄膜温度センサは，基板上に連続体の細い高純度の金属パターンを形成し，その抵抗値の

変化を測定するものである（・・）（・2）．図L3（d）に金属薄膜温度センサの構成例を示す．高純度の
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金属のT°Cの抵抗率ρは，

　　　　　　　　　　　　　　　ρ一ρ・（1＋ατ＋βτ2），　　　　　（L1）

で表される．ここで，ρoは0°Cにおける抵抗率，αおよびβは金属の種類によって決まる定数

である（1°）．抵抗温度計として最も広く利用されている金属は白金（Pt）である．白金の温度係

数は，α竺0．3975×10－2，β＝0．59×10－6であり，比較的大きな温度係数と直線性を持っている、

また，抵抗値や金属パターンの形状の設計自由度が高く，試料にあわせた任意の形状の温度セン

サが作製可能であり，通常の半導体製造プロセスが利用できることから大量生産が可能であるな

どの特徴を持つ．しかし，この白金薄膜温度センサは，基板上に連続体の細い白金パターンを形

成し，その抵抗値の変化を測定するものであり，試料を直接パターンへ接触させた場合，パター

ンの断線が考えられ，長期間の繰り返しの使用に対してその信頼1生に問題がある．また，0°C以

下の氷温域で使用する場合，センサ表面に結露による水分付着や結露した水分の凍結など表面

状態の変化による抵抗値の変化などの問題があり，測定精度に大きく影響すると考えられる．

　表面弾性波温度センサ（SAW温度センサ）はSAWの伝搬速度の温度依存性を利用したもの

であり，圧電体基板上にSAWを送信および受信するための1組の「くし形電極」（lnter－Digital

Transducer：IDT）と伝搬したSAWを反射させるための金属ストライプ（tag）を数本配置した

SAW遅延線の構造を利用したものである（13）．　IDTは，極｜生が異なる電極指が交互に一定の間隔

（周期λo）で数～数十組並べられた構造のものである．図1．3（e）にSAW温度センサの構成例

を示す．このIDTに高周波信号のパルスを入力すると，基板の圧電作用により各電極指問に機

械的な歪が生じる．この機械的な歪がSAWとして基板表面を伝搬し，　tagに達するとSAWの

一部が反射し，IDT側に戻っていく．反射したSAWがIDTに達すると，再び圧電作用により

機械的な歪が電圧に変換され電気信号として検出できる．SAWの伝搬速度怖は，数km／s程

度であり，電気信号に比べると遅いため入力信号と出力信号の間には時間差が生じる．また，多

くの圧電体基板には伝搬速度怖の温度依存性があるので，温度が変化すると，入力信号と出力

信号の間の時間差は変化する。図1．3（e）のtag　Rlとtag　R2の距離は一定であるため，　tag　Rl

からの反射信号SR1とtag　R2からの反射信号SR2の時間差の変化を測定すると，圧電体基板

の温度変化がわかる．このSAW遅延線の構造を利用した温度センサは，1997年にPohl氏らに

より提案され，ブレーキディスク（60～600°C）の温度センサへの応用が検討されている（13）．

しかし，一般にSAWデバイスで使用されているレイリー波（Rayleigh　Wave）は（14）（15），　SAW

伝搬面に液体を負荷すると液体中に縦波を放出し減衰するので，温度センサ表面に結露による

水分が存在すると，信号の振幅が減少する．このため，圧電体基板上を伝搬するSAWのエネル

ギーの一部しか利用しない遅延線形SAW温度センサでは，反射信号の強度が弱くなり，ノイズ

による誤差が増大することが考えられる．また，この遅延線形SAW温度センサでは，信号の遅
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れ時間の変化を直接測定しているため，SAWの伝搬距離によって遅延時間の変化特性が異なり，

SAW伝搬距離が異なる素子ごとに校正が必要である．さらに，圧電体基板上を伝搬するSAW

の伝搬速度は材質と結晶方位により固有の値を持つ．その温度依存性は数十ppm／°C程度であ

り，前述の白金薄膜温度センサと比較すると2桁小さい（1°）（14）．このため，遅延線の構造を用い

た温度センサは，温度変化が小さい氷温域においては，温度の測定精度を向上させることが困難

である．

　しかし，SAWの伝搬速度の温度依存性を利用することにより，以下のような利点がある．

1．SAW伝搬面の大きさを比較的自由に設計できるため，　IDTを試料に接触させる必要がな

　く，信頼性に優れている．

2．耐薬品性に優れている．

3．材料が安価である．

4．通常の半導体製造プロセスが利用できることから大量生産が可能である．

5．SAWは弾性体の表面を伝搬する波であり，エネルギーが波長オーダーの範囲に集中してい

　るために，媒質表面の温度変化に対し強く影響を受けやすい特徴があり，基板の熱容量に影

　響されにくく，応答特性に優iれている．

6．測定用信号に高周波を用いているため無線化が容易であり，温度測定システムの単純化が

　可能である．

したがって，SAWの伝搬速度の温度による変化を精度良く測定することができれば，氷温域の

温度センサとして有効であると考えられる．

L4表面弾性波フィルターの構造と特徴

　遅延線形SAW温度センサでは，多くの利点があり，氷温域における面接触形温度センサとし

て有効であると考えられるが，受信信号の強度が比較的小さい点および氷温域において温度測

定精度の向上が困難な点が問題であった．

　SAWを利用した素子のうち，移動体通信機器などの帯域通過フィルターとして用いられてい

るSAWフィルターでは，　SAW遅延線形素子に比べ多くのSAWエネルギーが利用可能であ

る（16）～（19）．SAWフィルターの構造を図L4（a）に示す．この素子は，圧電体基板上に入力用，出

力用にそれぞれIDTを作成した構造である．入力IDTに電気信号を印加すると，基板の圧電作

用により電気エネルギーが機械的な歪に変換されSAWとして圧電体基板表面を伝搬し，出力

IDTに到達する．出力IDTに到達した機械的な歪は，圧電作用により再び電気エネルギー変換
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される．このため，SAW遅延線形素子のように，反射用金属ストライプによりSAWの一部を

IDT側へ反射させる必要がなく，受信用IDTに到達したSAWのエネルギーの多くを電気信号

に変換させることができ，SAW遅延線形素子に比べ受信信号の強度が大きくなるという特徴が

ある。

　また，SAWフィルターの周波数特性は，図1．4（b）のような帯域通過フィルターの特性を示し，

その中心周波数九は，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　九一㌃，　　　　　　⇔

で表される（ユ4）（16）．ここで，レpはSAWの伝搬速度であり，λoはIDTの電極周期である．した

がって，SAW伝搬媒質の圧電体基板の温度が△T＝乃一万だけ変化し，　SAWの伝搬速度が

▽・（1十α△T）（α：伝搬速度の温度係数）に変化すると，式（1．2）より，伝搬速度の変化に比例

してSAWフィルターの中心周波数が変化するので（17）（2°），　SAWの伝搬媒質である圧電体基板

表面の温度の変化を中心周波数の変化として検出できる．このため，SAWの伝搬距離を変えた

場合でも，基板によりその変化特性は一定であり，校正の必要がない．また，SAWフィルターで

は，電極の周期λoを小さくすることおよび高調波を用いることにより中心周波数允の変化量

を大きくすることが可能であり，容易に温度測定の精度を向上することが出来る．さらに，周波

数を用いることにより，ディジタルによる測定が可能であり，コンピュータによる数値処理がし

やすく，高速，高精度の測定が期待できる．SAWフィルターの構造は，くし状の電極を対向させ

たIDTをSAWの励起，検出部分に構成するだけであり，SAW伝搬面の大部分には微細パター

ンがなく，試料の接触による断線の可能性が少なく，また，くし状の電極のうち数本が切断され

た場合でも，SAWの励起，検出は可能であり，高い信頼性が期待できる．

L5表面弾性波フィルター面接触形温度センサの問題点

　前節で述べたSAWフィルターの構造を用い，氷温域の面接触形温度センサとして利用するた

めには，まず，基板として以下の条件を満たす必要がある．

1．伝搬速度の温度係数αが大きいこと．

2．SAWの伝搬速度昨が大きいこと．

3．受信信号の強度が大きいこと．

上記の条件1および2は，伝搬速度の温度による変化量

△昨＝α汚△T， （1．3）
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を大きくし，温度測定の精度を向上させるために求められている．また，条件3は以下の理由で

求められている．面接触形温度センサでは，試料の面積と同程度の大きさの測定面積が必要であ

る．SAWフィルター構造を用いた面接触形温度センサでは，測定面積はIDTの電極指の長さお

よび入力・出力IDTの間の距離dにより決定される．測定面積を大きくするためIDT間距離d

を長くすると，基板の伝搬損失などによりSAWが減衰し，出力mTで受信する信号強度が小さ

くなる．受信信号強度が小さくなると，ノイズなどの影響により温度測定誤差が大きくなる．こ

のノイズなどによる測定誤差を小さくするため，出力IDTで受信する信号強度を大きくする必

要がある．受信信号強度を大きくするためには，基板固有の伝搬損失が小さく，電気エネルギー

と機械エネルギーの変換効率（電気機械結合係数：electromechanical　coupling　coe伍cjent：κ2）

が大きい圧電体基板が求められる．

　一般のSAWフィルター用圧電体基板には，ニオブ酸リチウム結晶（LiNbO3）や酸化亜鉛薄

膜（ZnO）などが用いられている．LiNbO3圧電体単結晶は，伝搬速度の温度係数αが比較的大

きく，伝搬損失が小さいことから，上記の条件1および3の条件を満たしている．しかし，条件2

の伝搬速度玲は，約3，800m／s程度で比較的遅く，伝搬速度陥の高速化が必要である．一方，

ZnO圧電体薄膜では，「圧電体薄膜／誘電体結晶基板」の層状構造が伝搬速度汚を高速化する

ための方法として研究されている（16）～（18）（21）～（23）．この層状基板では，SAWの波長λoと圧電体

薄膜の膜厚δにより伝搬速度昨が変化し，波長に対する膜厚の比δ／λo　が小さいほど伝搬速

度が大きくなる．しかし，δ／λoが小さくなると，電気機械結合係数κ2が小さくなるため，上記

の条件2および3を同時に満たすことは困難である．したがって，LiNbO3単結晶やZnO薄膜

単体では，氷温域の面接触形温度センサとしての基板条件を全て満たすことが出来ないため，新

たな基板が求められる、

　次に，圧電体基板上に作製するIDTについては，以下の条件がある．

1．電極周期λoが小さいこと．

2．大型のIDTが作製可能なこと、

3．IDTに使用する電極用金属の膜厚が一定で薄いこと．

　上記の条件1は測定精度を向上させるためであり，条件2は，試料の面積と同程度の範囲に

SAWを伝搬させるためである．このことから，電極周期λoが小さく，電極交差長と電極間距離

が長い大型のIDTが必要となる．条件3は，　IDTに使用される金属の質量効果やSAWの反射

などによりSAWフィルターの周波数特性が変化するため，この影響を軽減し，素子による特性

のばらつきを小さくするため，膜厚が一定で薄いものが必要となる．
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　大型のIDTの作製には，勿論半導体の製造プロセスが利用可能であるが（17）（21），試料の大き

さや形状が多岐にわたる氷温域の温度センサでは，フォトマスクの作製に多くの時間と費用がか

かるため，試作や少量生産の場合には不向きである．これに対し，フォトマスクを使用せず，フォ

トレジストを塗布した基板に直接，微細パターンを描く装置として，電子ビーム描画装置（24）お

よびレーザービーム描画装置（25）㈹がある。電子ビーム描画装置によるパターンの描画は，高速，

高精度であるが，真空装置を必要とするため比較的高価である．また，描画範囲も比較的狭いた

め，大型のIDTの作製には向いていない．これに対し，レーザービーム描画装置は大気中で直接

大型の微細パターンが描画可能であり，装置も比較的安価で容易に構成できることから，大型の

IDTの作製に適していると考えられる．しかし，レーザー光の焦点を基板上に合わせることが

困難であることと電子ビーム描画装置に比べ描画速度が遅いことが問題となっている．

　次に，IDTは通常アルミニウム（Al）などの電極用金属薄膜を圧電体基板上に真空蒸着した

後，エッチングやリフトオフにより作製されるが（17）（21），電極用金属の膜厚によりSAWフィル

ターの周波数特性が変化するので（14），素子による特性のばらつきを小さくするため，膜厚が一定

で薄いものが必要となる．真空蒸着において膜厚をモニタする方法として，一般に，水晶振動子

の共振周波数の変化を利用した水晶振動子法が用いられている（27）㈹．しかし，この方法は，水晶

振動子の温度変化が大きい場合，共振周波数の温度依存性により誤差が発生する（29）～（鋤．このた

め，高精度の膜厚測定には，水晶振動子を水冷する方法（29）などが用いられている．しかし，これ

らの方法では，真空槽内に水晶振動子の信号を取り出すための配線と冷却用の配管が必要であ

り，測定システムが複雑となる問題点がある．

1．6本研究論文の目的と構成

　本研究は，遅延線形SAW温度センサの問題点を解決するため，　SAWフィルターの構造を利

用した氷温域の面接触形温度センサを提案し，その基礎特性の検証を行うことを目的とする．

　まず，SAWを励起，伝搬，検出する圧電体基板の条件を満足させる基板として，圧電体結晶上

に圧電体薄膜を堆積させた圧電体2層構造の基板を作製し，圧電体薄膜の成膜条件の確立を行

う．次に，IDTの作製条件を満足させるため，線幅可変レーザービーム描画装置および温度補正

を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ装置を提案する．さらに，圧電体2層構i造の基板のSAW

伝搬速度および信号の伝搬効率を測定するために，SAWフィルター構造の面接触型温度センサ

の周波数特性の測定を行う．最後に，SAWフィルター構造の面接触型温度センサの中心周波数

の温度特性を測定し，氷温域の温度センサとしての基礎特性の検証を行う・

　本論文は，本章も含めて6章からなる。
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　第2章では，SAWフィルター構造の温度センサの高周波化と低損失化を行うための圧電体2層

構造の圧電体基板として，圧電体結晶のLiNbO3単結晶基板上に，圧電体のZnO薄膜を堆積さ

せたznO／LiNbO3基板を検討する．LiNbO3単結晶は，電気機械結合定数κ2が大きく，伝搬損

失が小さいという特徴があり，さらに，SAWの伝搬速度の温度依存性が負特性であり，比較的大

きい．また，ZnO薄膜はc軸配向膜が比較的容易に作製でき，LiNbO3単結晶と同じくSAWの

伝搬速度の温度依存性が負特性であることから，この組み合わせを検討する．ZnO薄膜の作成

には，RFスパッタリング装置を用いる．まず，強いc軸配向のZnO薄膜を得るため，　LiNbO3

基板の結晶方位を検討し，次に，スパッタ中の基板温度および雰囲気ガス中の酸素分圧などの条

件について検討した結果を述べる．

　第3章では，LiNbO3基板上およびZnO／LiNbO3基板上にA1蒸着膜とフォトリゾグラフィー

技術を用いて入力用，出力用の2組のIDTを作成し，　SAWフィルターを構成するための基礎技

術について検討する．まず，通常のフォトリゾグラフィー技術を用いて．IDT／ZnO／LiNbO3構

造のSAWフィルター構造の温度センサを作成し，問題点について検討を行う．次に，レーザー

ビーム描画装置の問題点を解決した線幅可変レーザービーム描画装置の提案，試作を行い，水晶

振動子法の問題点を解決した温度補正を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ装置の試作を行っ

た結果について述べる．

　第4章では，SAWの伝搬速度が既知であるLiNbO3単結晶上にIDTを作製したIDT／LiNbO3

構造のSAWフィルターとSAWの伝搬速度が未知のZnO／LiNbO3基板上にIDTを作製した

IDT／ZnO／LiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性の測定，比較を行い，　ZnO薄膜がSAW

伝搬速度および信号伝搬効率に及ぼす影響を明らかにする．まず，IDT／LiNbO3構造のSAW

フィルターとZnO膜厚の異なるIDT／ZnO／LiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性の

比較を行い，znO薄膜がSAwに及ぼす影響を明らかにする．次に，　znO／LiNbO3をポストア

ニール処理した基板上にIDT／ZnO／LiNbO3構i造のSAWフィルターを構成し，　ZnO薄膜の配

向性の違いが周波数特性，SAW伝搬速度および信号伝搬効率に及ぼす影響を検討した結果につ

いて述べる．

　第5章では，SAWフィルター構造の面接触型温度センサの中心周波数の温度依存性を測定

し，氷温域の温度センサとして基礎特性を検討する．まず，IDT／LiNbO3構造のSAWフィル

ターとZnO膜厚の異なるIDT／ZnO／LiNbO3構造のSAWフィルターの中心周波数∫oの温度

依存性の測定を行い，ZnO薄膜がSAWの伝搬速度玲の温度依存性に及ぼす影響を検討する．

また，ZnO膜厚，結晶性の異なるIDT／ZnO／LiNbO3構造のSAWフィルターの温度依存性を比

較し，0°C付近の氷温域の温度センサとして最適な基板の検討を行う．

　第6章では，第2章から第5章で得られた結果を総括し，本研究の結論を述べる．
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第2章　ZnO／LiNbO3圧電体基板の作製

2．1緒言

　SAWフィルターの構造を用い，氷温域の面接触形温度センサとして利用するためには，まず，

基板として，伝搬速度の温度係数が大きいこと，SAWの伝搬速度が大きいこと，受信信号強度が

大きいことなどが求められる．

　LiNbO3単結晶は，伝搬損失が小さく，SAWの伝搬速度の温度係数が負特性で直線性が良く，

その値は水晶などに比べ大きい．また，電気機械結合係数が圧電体結晶の中では比較的大きいこ

とから受信信号強度も大きく，温度センサ用基板に適していると考えられる．しかし，その伝搬

速度は，SAWが伝搬する結晶方位により若干異なるが，　LiNbO3単結晶で約3，800　m／s程度で

あり，比較的小さい．これらの圧電体単結晶基板に対し，誘電体単結晶上にZnO圧電体薄膜を

堆積させた「圧電体薄膜／誘電体結晶基板」などの層状構造の基板では，レイリー波の高次モー

ドの波を用い伝搬速度の高速化の研究がおこなわれている（1）．また，LiNbO3やLiTaO3圧電体

結晶上に，ZnO圧電体薄膜を形成した「圧電体薄膜／圧電体結晶基板」の2層構造の基板では，

圧電体結晶単体よりも電気機械結合定数κ2が大きくなるので②，圧電体2層構造の基板作製

のための研究が行われている②～（5）．

　本研究では，SAWフィルター構造の温度センサのSAWの伝搬速度の高速化とSAWの励起，

検出の高効率化を目的として，圧電体結晶のLiNbO3単結晶基板上に，圧電体のZnO薄膜を堆

積させた圧電体2層構造のZnO／LiNbO3基板を検討する．　LiNbO3単結晶は，LiTaO3単結晶に

比べ伝搬速度が速いため，基板用結晶として選択した．また，ZnO薄膜はc軸配向膜が比較的

容易に作製でき，LiNbO3単結晶と同じくSAWの伝搬速度の温度依存性が負特性であることか

ら，薄膜用材料として選択した．

　本章では，まず，強いc軸配向のZnO薄膜を得るため，　LiNbO3基板の結晶方位を検討する．

次に，スパッタリング中の基板温度および雰囲気ガス中の酸素分圧比などの条件について検討

を行う．最後に，SAWフィルター構造面接触形温度センサ用に成膜時間を変化させ，膜厚の異

なるZnO／LiNbO3基板を作製し，結晶性，表面形状の比較検討を行う．
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2．2LiNbO3基板方位の決定

2．2ユ　はじめに

　o軸配向のZ1エ0薄膜は透明な圧電体であり，音響光学機器やSAWデバイスとして用いられ

ている（2）（6）．この，ZnO薄膜はガラスなどの非晶質基板を用いても，c軸配向膜が比較的容易に

作製でき，LiNbO3単結晶と同じくSAWの伝搬速度の温度係数が負特性であることから，薄膜

用材料として選択した．

　一般に，ZnO薄膜を作製する方法としては，　RFスパッタリング法（7）～（9），　CVD法（1°），　ECR－

assisもed　MBE法（2）などが用いられているが，　SAWフィルター構造を利用した面接触形氷温

域温度センサとしてこの基板を使用する場合，試料の面積に合わせた大型の基板が必要となる．

RFスパッタリング法は，比較的大きい面積での成膜が可能であり，成膜速度も比較的速いこと

から（9）ZnO薄膜作製の方法としてRFスパッタリング法を選択した、

　本節では，SAWフィルター素子で一般的に使用されているac軸カット，y軸カット，2軸カッ

トおよび128°回転ッ軸カットのLiNbO3結晶基板上およびガラス基板上にRFスパッタリン

グ法を用いてZnO薄膜を成膜し，最も強いc軸配向膜が得られる結晶方位の検討を行った．

2．2．2　実験方法

　薄膜作成には，RFスパッタリング装置（島津製作所HSR－521A）を用いた．装置の概略を図2．1

に示す．この装置はチャンバー下部に直径100mmφのターゲットカソードを設置しており，

RF（13．56　MHz）による成膜が可能である．基板は，チャンバー上部に設置されている円盤状の

ホルダーに取り付けた．基板温度の制御には，セラミックヒータを用い，ZnO薄膜成膜時の基板

温度（以下隅と略す）を300°Cとした．ターゲットにはZnO焼結体（純度99．99％）を用い，

アルゴンガス（Ar）と酸素ガス（02）の混合ガス雰囲気中で成膜を行った．　Arと02ガスの全流

量は10SCCM（standard　cc　par　Ininute）で一定とし，その比はArガス80％，02ガス20％と

した．基板には，ω軸カットLiNbO3基板（以下エーcut　LiNbO3と略す），　y軸カットLiNbO3基板

（以下y－cut　LiNbO3と略す），128°回転y軸カットLiNbO3基板（以下128°roもy－cut　LiNbO3

と略す），z軸カットLiNbO3基板（以下2℃ut　LiNbO3と略す）およびガラス基板を用いた．

　スパッタ時には，まず，真空槽内を6．7×10－5Pa以下に排気した後，　Arガスおよび02ガス

を導入し，メインバルブを絞って槽内の圧力を9．3×10－1Paにした．次に，基板加熱用ヒータに

電流を流し基板温度石を300°Cの所定の値にした後，RF電力100　Wで，20分間の成膜を

行った（11）～（14）．成膜後は，基板加熱用ヒータの電流を切り，雰囲気ガス中で冷却をした後，基板を

取り出し，大気中で保存した．薄膜作製の条件を表2．1に示す．
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Coolillg　Water

　　↑↓ Matching　Box

Ar　Gas

Substrate　Holder02Gas

　　　　　　Heater

qotatable　Shutter

Substrate

@　　　　　　－
@　　　　　　－

@Target　1

Vacuum

～
＝

＝

RF　Power　Source

　　　　　　　　　　　　　　　↓　↑　　　　Maもchillg　Box

　　　　　　　　　　　　　Cooling　Water

図2．1：RFスパッタリング装置の構成図

表2．1：成膜条件

Ultimate　Low　Pressure

Sputtering　Pressure

Sputterillg　Time

RF　Power
Target

Substrate

Substrate　Temperature（T5）

Sputtering　gas

Gas　flow　rate

O2　Gas　flow　rate

6．7×10－5Pa

9．3×10　1Pa

20min．

100W
ZnO（99．99％）

Glass，エーcut　LiNbO3，　y－cut　LiNbO3

128°rot　y－cut　LiNbO3，　z－cut　LiNbO3

300°C

Ar十〇2

10SCCM（Ar十〇2）

2SCCM（20％）
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　成膜したZnO薄膜の配向性はX線回折装置（XRD，　X－ray　di量action）により測定し，膜表面

の形状観察は電子顕微鏡（SEM，　scanning　electron　mic£oscope）および原子間力顕微鏡（AFM，

atomic　force　microscope）により行った．

2．2．3　結果と検討

　各基板上に成膜したZnO薄膜表面のSEM写真を図2．2，ガラスおよびz－cut　LiNbO3基

板上のZnO薄膜の断面写真を図2．3に示す．また，図2．4に之一cut　LiNbO3基板上のZnO

薄膜表面のAFM像と膜厚測定結果を示す（11）～（14）．　y－cut　LiNbO3上に成膜したZnO薄膜

（図2，2（c））では，粒径は大きく表面が非常に粗く，ガラス上に成膜したZnO薄膜（図2．2（a））

と128°rot　y－cut　LiNbO3上に成膜したZnO薄膜（図2．2（d））でも比較的表面が粗いことが確

認できた．～方，口じ一cut　LiNbO3上に成膜したZnO薄膜（図2．2（b））は，粒径が小さく，比較的表

面が平坦であることがわかった．また，z－cut　LiNbO3上に成膜したZnO薄膜（図2．2（e））は，

粒径が非常に小さくSEM写真では確認できなかったが，図2．4（a）のAFMによる表面測定結

果より，z－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜の平均粒径は，約184　nmであり，非常に小さく高密

度の膜になっていることが確認できた、

　図2．3のZnO薄膜断面のSEM写真より，膜厚はほぼ一定であり，基板による膜厚の変化は確認

できなかった．また，ガラス基板上のZnOでは柱状の構造が確認できたのに対し，　z－Cut　LiNbO3

基板上のZnO薄膜では密度が高く，その構造は確認できなかった．膜厚は，図2．4（b）の膜厚測

定結果より，約200nmであり，堆積速度は約10　nm／min．であることが確認できた．

　次に，各基板上に作製したZnO薄膜のXRDパターンを図2．5に示す．また，34°付近に現れ

るZnO（002）のX線回折強度，回折角（2θ）および半値幅（FWHM，　full　width　half　maximum）

の値を表2．2に示す（13）（14）．この結果y－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜ではZnOに起因する

回折ピークはほとんど確認できず，FWHMも最も大きい値であった．また，ガラス基板および

128°roもy－cut　L輌NbO3基板上のZnO薄膜でも比較的弱いピークしか確認できなかった．さら

に，¢－cut　LiNbO3基板上のznO薄膜では，比較的強いピークが観測されたが，　FwHMの値は

ガラス基板および128°rot　y－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜の値と同等である．

　これらの結果は，図2．2で示したZnO薄膜の表面の粗さおよび粒径の大きさにほぼ一致し

ている．薄膜が微結晶で構成されているとき，X線回折強度は非常に弱いことから，ガラス，

y－cut　LiNbO3，128°rot　y－cut　LiNbO3およびの一ct☆LiNbO3の各基板上のZnO薄膜は微結晶

で構成されており，強いc軸配向膜となっていないと考えられる．

　一方，z－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜では，表面が滑らかであり，2θ＝34・15°にZnO（002）

に起因する非常に強いピークが観測された。また，FWHMの値も0．34°と最も小さく，その他
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（a）glaSS

（c）y－cut　LiNbO3

（b）コじ一cut　LiNbO3

（d）128°rot　y－cut　LiNbO3

　（e）z－cllt　LiNbO3

図2．2：各基板上に成膜したZnO薄膜の電子顕微鏡写真
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O．2μm

　　　　　　　　　（a）glass　　　　　　　　　　　　（b）z－cllt　LiNbO3

図2．3：ガラスおよびz－cut　LiNbo3基板上に成膜したzno薄膜断面の電子顕微鏡写真
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　（a）top　view　　　　　　　　　　　（b）cross　sectional　view

図2．4：z－cut　LiNbO3基板上に成膜したZnO薄膜のAFM像



2．2．LiNbO3基板方位の決定 23

にZnOに起因するピークが観測されなかった．このz－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜の（002）

の面間隔∂は，回折角2θを用いて，次のB品ggの法則

λ＝2〔lsinθ， （2．1）

により計算できる（7）．ここで，λは入射X線の波長（CuKα1線：λ＝1．5405　A），　dは格子面の間

隔，θは（002）の回折角である．ZnO薄膜の（002）の回折角2θは，34．15°であることから，c軸の

格子定数は，5．25Aであり，正常なバルクの格子定数（a＝b＝3．25A，　c＝5．207A）より僅かに伸

びていることがわかる．この面間隔の伸びは，小林氏（7）らの実験結果（ZnO／ガラス，膜厚700　nm）

とほぼ一致していることから，膜厚による影響と考えられる．また，このz－cut　LiNbO3基板上

のZnO薄膜の回折強度およびFWHMの測定結果は，　ESR－assisted　MBE法でz＜ut　UNbO3

基板上にZnO薄膜を成膜したKang氏ら（2）およびRFスパッタリング法を用いて，550°Cで

z－cut　LiNbO3基板上にZnO薄膜を成膜したMatsubara氏（3）らの結果に極めて近い値である．

z－cut　LiNbO3基板上にc軸配向のZnOを成膜する場合，格子のミスマッチは，約9％で他の

基板よりも小さいことから（2）（3），z－Cut　LiNbO3基板上に成膜するZnO薄膜は，他の基板に比べ

c軸配向膜となりやすいと考えられる．以上より，結晶方位の異なるLiNbO3基板上へ同一条件

で成膜を行ったとき，z－cut　LiNbO3基板上のZnO薄膜が最も強いc軸配向膜となっていると

考えられる．

2．2．4　まとめ

　RFスパッタリング装置を用いて，ガラス，y℃ut　LiNbO3，128°rot　y－cut　LiNbO3，　z－cut　LiNbO3

および2－cut　LiNbO3の5種類の基板上にZnO薄膜を成膜し，薄膜の表面，膜厚および配向性

を確認した．

　ZnO薄膜の堆積速度は，約10　nm／mil1．であり，基板による堆積速度の依存性は認められな

かった．z－cut　LiNbO3基板上に成膜したZnO薄膜は，表面が最も滑らかであり，粒径も小さい

ことがSEMおよびAFMによる測定より確認できた．また，XRDパターンより，z－cut　LiNbO3

基板上のZnO薄膜は，回折角2θ＝34．15°にZnO（002）の強く鋭い回折ピークが観測され，

本実験条件中で最も強いc軸配向膜となっていることが確認できた．その他の基板では，XRD

パターンで2θ＝34．2°付近に回折ピークが観察されたものの，回折強度が弱く，FWHMの値も

大きいことから，強い配向膜になっていないことが確認できた．

　したがって，本実験では，RFスパッタリング法を用い，　Ar（80％）＋02（20％）の混合ガス雰

囲気中，基板温度石＝300°C，成膜速度10nm／minの成膜条件で，2－cut　LiNbO3基板上に成

膜することで，強いc軸配向のZnO薄膜が得られることが確認できた．
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　図2．5：各基板上に成膜したZnO薄膜のXRDパターン

表2．2：各基板のZnO（002）の回折強度，回折角および半値幅

Substrate Intensity（cps）2θ（deg．）FWHM（deg．）

ZnO／Glass

ZnO／9－cut　LiNbO3

ZnO／128°ro七y－cut　LiNbO3

ZnO／壬cut　LiNbO3

ZnO／z－Cut　LiNbO3

　117
　　32

　136

　947
38，370

34、22

34．46

34．18

34．06

34．15

0．50

0．68

0．54

0．54

0．34
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2．3　znO／z－cut　LiNbO3の成膜条件

2．3．1　はじめに

　スパッタリング法によりc軸配向のZnO薄膜を成膜する場合，その配向性に及ぼす成膜条件

には，反応ガスの混合比（7）（8），基板温度m（9）などがあることが報告されている．

　本節では，最も良い配向性が得られたz－cut　LiNbO3基板を用い，　Arと02のガス混合比およ

び成膜時の基板温度を変化させ，これらの成膜条件がZnO薄膜のc軸配向性に及ぼす影響の測

定を行い，c軸配向のZnO薄膜を成膜する場合の最適条件を検討した．

2ふ2　実験方法

　成膜には，前節（図2．1）で示したRFスパッタリング装置を用いた．基板には，2－cut　LiNbO3

を用い，ZnO薄膜成膜時の基板温度聡を室温（以下R．T．と略す）から430°Cまで変化させ

た．また，成膜はAr＋02混合ガス雰囲気中で行い，02ガスの流量比（02／Ar＋02）は0％か

ら55％まで変化させた．

　スパッタ時には，まず，真空槽内を6．7×10－5Pa以下に排気した後，　Arおよび02ガスを導

入し，メインバルブを絞って槽内の圧力を9．3×10－1Paにした．次に，基板加熱用ヒータに電流

を流し基板温度乃をRT．から430°Gまでの所定の値にした後，　RF電力100　Wで，20分間

の成膜を行った㈹～（17）．成膜後は，基板加熱用ヒータの電流を切り，雰囲気ガス中で冷却をした

後，基板を取り出し，大気中で保存した．薄膜作製の条件を表2．3に示す。

表2．3：ZnO／z－cut　LiNbO3成月莫条件

Ultimaもe　Low　Pressure

Sputtering　Pressure

Sputtering　Time

RF　Power
Target

Substrate

Substrate　Temperature（聡）

Sputtering　gas

O2　Gas臼ow　rate

6．7×10－5Pεし

9．3×10－1Pa

20min．

100W
ZnO（99．99％）

z－cut　LiNbO3

R．T．～430°C

Ar十〇2

0％～55％
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2．3．3　結果と検討

　まず，スパッタ中の02ガス混合比が配向性に及ぼす影響を確認するため，02ガス流量比を

変化させて成膜したZnO薄膜のXRDパターンを図2．6に示す（13）～（15）（17）．ここでは，基板温度

恥＝300°Cで一定とし，02ガス流量比のみを変化させた．ZnO／z－cut　LiNbO3では，約34．2°

にZnO（002）による回折ピーク，38．9°にz－cllt　LiNbO3基板（LiNbO3（006））による回折ピー

クが得られた．図2．6の結果は，38．9°のLiNbO3（006）の回折ピークの最大強度で規格化した．

表2．4にZnO（002）の回折強度，回折角2θ，半値幅FWHMを示す．　ZnO（002）のピーク強度

は，02ガス流量比により変化し，0％から20％までは02ガス流量比の増加とともにピーク

強度が増加し，FWHMが減少する．その後，02ガス流量比が増加するとピーク強度は減少し，

FWHMは増加することがわかった．

　この結果は，02ガス濃度をパラメータとしてSi基板上にZnO薄膜をスパッタリング法を用

いて成膜したAita氏ら（8）の結果（02ガス流量比0から100％まで測定し，25％で最大）と

ほぼ一致しているが，02ガス流量比を0から50％の間で詳細に測定した結果，20％で極大と

なることが確認できた．また，ZnO薄膜の（002）の回折角2θは，02ガス流量比0％で大きく，

その他の条件では，ほぼ一定であった．金属Znを用いた反応性RFスパッタリングの実験（ηで

は，02が不足すると，金属Znの回折ピークが39°付近に観測され，　ZnO（002）の回折強度が小

さくなり，回折角2θが大きくなる結果が得られている．本実験では，39°付近にはLiNbO3（oo6）

の回折ピークがあるため，金属Znの明確な回折ピークは観測されていないが，02ガス流量比

0％において，02が不足し，僅かに亜鉛（Zn）が過剰な膜となったと考えられる．

　次に，基板温度万が配向性に及ぼす影響を確認するため，02ガス流量を20％で一定とし，

基板温度聡のみを変化させて成膜したZnO薄膜のXRDパターンを図2．7に示す．また，各

基板温度のZnO（002）の回折強度，回折角2θ，半値幅FWHMを表2．5に示す．図2．7の結果

は，図2．6と同様に38．9°のLiNbO3（006）の回折ピークの最大強度で規格化した．　Z紅O（002）の

ピーク強度は，基板温度恥により変化し，聡＝R．T．（27°C）から330°Cまでは，基板温度鞠

の上昇とともに増加し，Z5＝330°CにおいてLiNbO3（006）ピーク強度の0．64倍の強度が得

られた．さらに基板温度万を上昇させると，ZnO（002）のピークは減少し，石＝430°Cにおい

ては，0．28倍程度となった．この結果より，鶴＝330°C近傍でZnO（002）のピーク強度変化が

最も大きく，ZnO薄膜のc軸配向性は基板温度に依存することが確認できた．

　この傾向は，SiO2／Si基板上に02ガス比20％および50％でスパッタリング法を用いて成

膜し，基板温度依存性を測定したTakada氏く9）の結果（300°Cで最大）とほぼ一致しているが，

本実験の結果では，330。Cで最大値が得られた。また，　ZnO薄膜の（002）の回折角2θは，　R．T．

と270。Cで大きく，その他の条件では，ほぼ一定であった．これは，基板温度が低温の状態では，
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表2．4：各ガス比におけるZnO（002）の回折強度，回折角および半値幅

02Gas　Flow　Rate（％）Intensity（a．　u．）2θ（deg．）FWHM（deg．）

0
1
0
2
0
3
0
4
0
5
0

0．203

0．325

0．398

0．108

0．088

0．185

3422

34．15

34．15

34．13

34ユ3

34．15

α436

0．347

0．335

0．397

0．389

0．370
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表2．5：各基板温度におけるZnO（002）の回折強度，回折角および半値幅

Subsもrate　Temperature（°C）Intensity（a．　u．）2θ（deg．）FWHM（deg．）

R．T。

270

300

330

360

430

0．255

0．396

0．398

0．638

0．419

0。279

34．23

34．29

34．15

34．19

34．18

34．17

0．255

0．257

0．335

0．259

0．279

0．342
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基板に到達したZnO粒子の基板上での移動度が小さいため，粒子の再配置が進まなかったため

と考えられる．

　図2．8に各基板温度万における02ガス流量比に対するZnO（002）のピーク強度の関係を

示す（13）～（17）．この結果全ての基板温度乃において，02ガス流量比20％近傍1で極大値が得ら

れることが確認できた．また，今回の実験条件中では，万＝330°C，02ガス流量比20％で最

も強いZnO（002）のピークが得られることが確認できた．

2．3．4　まとめ

　RFスパッタリング装置を用いて，　z－cut　LiNbO3基板上にZnO薄膜を作成し，02ガス流量

比および成膜時の基板温度依存性を測定した．ZnO薄膜のc軸配向性は成膜時の雰囲気ガス中

の02ガス流量比と基板温度万に依存することが確認できた．雰囲気ガス中の02ガス流量比

の依存性の測定では，全ての成膜時の基板温度聡において，02ガス流量比20％近傍1で極大値

が得られることが確認できた．また，成膜時の基板温度聡依存性の測定では，全ての02ガス

流量比において330°Cが最大であることが確認できた．この結果，最も配向性の良い膜は，基

板温度330°C，02ガス流量比が20％で得られることがわかった．
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2．4　c軸配向ZnO薄膜の膜厚依存性

2．4．1　はじめに

　2．3節でSAWフィルター構造を利用した面接触形氷温域温度センサ用基板として圧電体結

晶上に圧電体薄膜を堆積させた2層構造のZnO／z一斑t　LiNbO3基板の成膜条件の最適化を膜厚

が一定（δ＝200nm）の条件下で行った．一方，　SAWフィルター用の2層構造圧電体基板は，伝

搬するSAWの波長（λo）に対する膜厚（δ）が変化すると，伝搬速度怖および電気機械結合定

数1（2が変化することが知られているω（4）．

　このことから，ZnO膜厚が変化したときの配向性の違いを明らかにする必要がある．本節で

は，成膜時間を変えてZnO薄膜の成膜を行い，膜厚を変化させた時のZnO薄膜の配向性への影

響を調べた．また，成膜後のZnO／z－cut　LiNbO3についてポストアニール処理による配向性の

変化についても調べた．

2．4．2　実験方法

　ZnO薄膜の成膜には，2．2節で示したRFスパッタリング装置を用いた．また，基板には，

z－cut　LiNbO3を用い，　ZnO薄膜成膜時の基板温度石はRT．または330°Gとし，02ガスの

流量比を20％とした．

　スパッタ時には，まず，真空槽内を6．7×1r5　Pa以下に排気した後，　Arガス（80％）および

02ガス（20％）を導入し，メインバルブを絞って槽内の圧力を9．3×10－1Paにした．次に，基

板加熱用ヒータに電流を流し基板温度鴉を設定した後，RF電力100　Wで，20から80分間

の成膜を行った．成膜後は，基板加熱用ヒータの電流を切り，雰囲気ガス中で冷却をした後，基板

を取り出し，大気中で保存した．薄膜作製の条件を表2，6に示す．

表2．6：膜厚を変化させたZI幻／z－cut　LiNbO3成膜条件

Ultimate　Low　Pressure

Sputterillg　Pressure

Sputtering　Time

RF　Power
Target

Substrate

Substrate　Temperature（聡）

SPuttering　gas

O2　Gas　f］ow　rate

6．7×10－5Pa

9．3×10ヨPa

20～80min．
100W
ZnO（99．99％）

2ニーC1ユも　LiNI）（）3

330°C，R．T．

Ar十〇2

20％
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　また，ポストアニール処理は，真空中およびArガス雰囲気中でポストアニール温度（以下η

と略す）約380°Cから730°Cまでの温度でそれぞれ1時間行った．

2．4．3　結果と検討

　図2．9～2．11に成膜時の基板温度万を室温（RT．）とし，成膜時間を40分から80分の間で

変化させた基板の表面および断面の測定結果を示す．ZnO薄膜の平均粒径は，成膜時問が40分

で95nm，60分で80　nm，80分で67　nmであり，60分以上で小さくなり，表面も滑らかになる

ことが確認できた．また，断面像より膜厚はそれぞれ，約400nm，600　nmおよび800　nmであ

り，成膜時間に比例して増加していた．ZnO薄膜断面の構造を確認すると，成膜時間40分の膜

では，密度が低く柱状の構造が確認できたのに対し，成膜時間60分以上の膜では，壁開面が層状

になっていることが確認できた．図2．12（a）に成膜時間60分のZnO薄膜断面の拡大図を示す．

　また，成膜時間60分のZnO薄膜を真空中で500°C，1時間ポストアニール処理した．図2．12

に成膜後（a）およびポストアニール処理後（b）のZnO薄膜の断面測定結果を示す．断面像よ

り，壁開面が成膜後は層状の構造になっていたのに対し，ポストアニール処理後の膜は均一な膜

になっていることが確認できた．また，XRDパターンを図2．13に示す．成膜後のZnO薄膜で

は，2θ＝38．9°付近にLiNbO3（oo6）の回折ピークが観測され，2θ＝34．27°にLiNbO3（oo6）に

対する相対強度0．03倍の弱いZnO（002）の回折ピークが観測された，これは，図2．12（a）の結

果から，膜が層状構造になっているため配向性が弱くなったためと考えられる．一方，ポストア

ニール処理後の膜では，2θ＝34．40°に相対強度0．20倍のZnO（002）の回折ピークが観測され

た．相対強度が大きくなっていることから，配向性が向上したと考えられる．また，回折角2θの

値から薄膜内の応力が緩和されていることもわかる．したがって，ポストアニール処理によって

層状の構造が改善され，配向性が向上したと考えられる．

　次に，2．3節で決定した最適条件（02ガス流量比20％，聡＝330°C）で成膜時間を20分か

ら80分まで変化させて成膜した．図2．14に成膜したZnO薄膜のXRDパターンを示す（18）．

約34．2°にznO（oo2）による回折ピーク，2θ＝38．9°にLiNbO3（oo6）による回折ピークが得ら

れた．図2．14の結果は，2θ＝38．9°のLiNbO3（oo6）の回折ピークの最大値で規格化した．成

膜時の基板温度鴉が330°Cの条件では，基板温度鞠がR．T．の条件とは異なり，成膜後に強

いc軸配向性を示すことがわかった．また，膜厚が厚くなると，ZnO（002）の回折強度が大きく

なり，成膜時間が20分の膜では，相対強度が0．54倍であったのに対し，成膜時間が80分の膜で

は，相対強度が1．34倍まで上昇していた．膜厚とLiNbO3（oo6）回折強度に対するznO（oo2）回

折強度の相対値および半値幅の関係を図2．15に示す．これらの結果より，成膜時間の増加に伴

い，ZnO（002）回折強度の上昇および半値半幅の減少が確認でき，成膜時間60分以上で良好な
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　　　　　（a）表面像　　　　　　　　　　　　　（b）断面像

図2．9：ZnO／z－cut　LiNbO3のAFM像（基板温度室温，成膜時間40分）

　　　　　（a）表面像　　　　　　　　　　　　　（b）断面像

図2．10：ZnO／z－cut　LiNbO3のAFM像（基板温度室温，成膜時間60分）

　　　　　（a）表面像　　　　　　　　　　　　　（b）断面像

図2．11：ZnO／z－cllt　LiNbO3のAFM像（基板温度室温，成膜時間80分）
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　　　　（a）成膜後　　　　　　　　　　（b）ポストアニール処理後

図2．12：ZnO／z－cut　LiNbO3断面のAFM像（基板温度室温，成膜時間60分）
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c軸配向のZnO薄膜が得られることがわかった．このことから，膜厚が厚くなると，成膜時の基

板温度依存性が大きくなると考えられる．これは，2．3節で考察した様に，温度が高くなると基板

上でのZnO粒子の移動度が大きくなることによって配向性が改善されたためであり，ZnO薄

膜の膜厚が厚くなるとその影響が顕著になるためと考えられる、

　次に，ポストアニール処理による配向性の変化について調べるため，z－cut　LiNbO3基板上に

恥＝330°C，02ガス流量比20％で20分間堆積したZnO薄膜をArガス中でポストアニール

温度冗を380°Cから730°Cまで変化させて，各1時間ポストアニール処理した．ZnO（002）

の相対強度および半値幅の変化を図2．16および表2．7に示す．ポストアニール温度ηが上昇す

るとZnO（002）のピーク強度が上昇し，η＝620°CでLiNbO3（006）と同等の大きさのピーク強

度が得られた．また，FWHMの値は，ポストアニール温度島が上昇すると減少し，冗＝620°C

付近で極小になると考えられる．実際の測定においては，島＝620°CではFWHMの値は

大きくなっているが，これは，η＝620°CにおけるznO（oo2）のピーク形状がLiNbO3（oo6）

と同様ダブルピークとなったためである．さらに，回折角2θの値をみると，成膜直後の膜では

2θ＝34．18°であるのに対し，η＝380°Cからη＝620°Cまでのアニール後の膜では，回折

角が34．25°付近の値となった．これは，ポストアニール処理によって膜内の応力が緩和された

ためと考えられる．このことから，η＝620°Cまででポストアニール処理することにより，結

晶性が向上することが確認できた．一方，さらに温度を上げ島＝730°Cとすると，ピーク強度

は減少しFWHMの値は増加した．また，回折角の値も34．17°まで変化していた．この時，　ZnO

薄膜は僅かに黒色に変色していた．ZnO薄膜成膜中に02が不足すると，膜の色が黒色に変化

することからm，この温度でのポストアニール処理により，膜中の酸素が放出され，ZnO薄膜の

構造が変化したと考えられる．この結果Arガス雰囲気中でη＝620°C以下の温度でポスト

アニール処理することにより配向性が向上することが確認できた．

2．4．4　まとめ

　成膜時の基板温度万をR．T．および330°C，成膜時の雰囲気ガスをAr（80％）＋02（20％）

とし，成膜時間を20分から80分まで変え，膜厚の異なるZnO薄膜を成膜し，その表面，断面形

状および配向性の差異を確認した．成膜速度は約10nm／min．であり，成膜時間を変えると膜厚

はそれに比例して変化した．成膜時の基板温度万がR．T．の時には，　ZnO薄膜は層状に成長し

ており，弱い配向膜となっていた．一方，成膜時の基板温度鞠が330°Cでは，強い配向性を示

し，成膜時間60分以上で良好なc軸配向のZnO薄膜が得られることがわかった．また，成膜後

の薄膜をArガス雰囲気中，7L＝620°Cでポストアニール処理することにより配向性が向上す

ることがわかった．
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図2．16：ZnO／z－cut　LiNbO3のポストアニール処理温度依存性

（■）印のデータはダブルピークを形成したときのFWHM．

表2．7：ポストアニール処理温度依存性（ZnO（002）の回折強度，回折角および半値幅）

Substrate　Temperattlre（°C）Intensity（a．　u．）2θ（卿，）FWHM（deg．）

as－deposiもed

　　380

　　500

　　620

　　730

0．512

0．600

0．657

0978

0．850

34．18

34．30

3423

34．26

34．17

0．257

0．217

0．199

0259

0．194



2．5．結言 37

2．5結言

　SAWフィルター構造の温度センサのSAWの伝搬速度の高速化とSAWの励起，検出の高効

率化を目的として，圧電体結晶のLiNbO3単結晶基板上に，圧電体のZnO薄膜を堆積させた圧

電体2層構造のZnO／LiNbO3基板を得るため，　LiNbO3基板の結晶方位，成膜条件を検討した．

　この結果，RFスパッタリング法を用い，　Ar（80％）＋02（20％）の混合ガス雰囲気中，基板温

度石＝330°C，成膜速度10nm／minの成膜条件で，2－cut　LiNbO3結晶上に成膜することによ

り，強いc軸配向のZnO薄膜が得られることを明らかにした．また，成膜時間を長くすると，そ

れに比例して膜厚が増加し，成膜時間60分以上で良好なc軸配向のZnO薄膜が得られること

が確認できた．室温で成膜したZnO薄膜では，膜の構造が層状になっていたが，ポストアニール

処理することにより配向性が向上し，膜の構造が均一な状態に変化することが確認できた．
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3ユ　緒言

　一般に，SAWフィルター構造の素子は，圧電体基板上に「くし」状の金属電極が対向した

「くし形電極」（lnter－Digital　Transducer：IDT）を電気信号からSAWに変換する入力用，SAW

を再び電気信号に変換する出力用として2組作製した構造である．面接触形氷温域温度センサ

用のIDTでは，感度向上のため電極周期λoが小さく，試料の面積と同程度の範囲にSAWを伝

搬させるため，電極交差長と電極間距離が長い大型の形状が求められている．また，IDTに使用

される金属の質量効果やSAWの反射などによりSAWフィルターの周波数特性が変化するた

め，この影響を軽減し，素子による特性のばらつきを小さくするため，膜厚が一定で薄いものが

必要となる．

　電極周期λoが小さく，電極交差長と電極間距離が長い大型のIDTの作製には，勿論，半導体

の製造プロセスが利用可能であるが（1），試料の大きさや形状が多岐にわたる氷温域の温度セン

サでは，フォトマスクの作製に多くの時間と費用がかかるため，試作や少量生産の場合には不向

きである．これに対し，フォトマスクを使用せず，フォトレジストを塗布した基板に直接，微細パ

ターンを描く装置として，レーザービーム描画装置（2）がある．レーザービーム描画装置は大気

中で直接大型の微細パターンが描画可能であり，装置も比較的安価で容易に構成できることか

ら，大型のIDTの作製に適していると考えられる．しかし，レーザー光の焦点を基板上に合わせ

ることが困難であることと描画速度が遅いことが問題となっている．

　次に，IDTは通常アルミニウム（Al）などの金属を圧電体基板上に真空蒸着した後，エッチン

グやリフトオフにより作製されるがω，電極用金属の膜厚によりSAWフィルターの周波数特性

が変化するので（3），素子による特性のばらつきを小さくするため，膜厚が一定で薄いものが必要

となる．真空蒸着において蒸着時の膜厚を実時間で測定する方法として，一般に，水晶振動子の

共振周波数の変化を利用した水晶振動子法が用いられている（4）．しかし，この方法は，水晶振動

子の温度変化が大きい場合，共振周波数の温度依存性により誤差が発生する．このため，高精度

の膜厚測定には，水晶振動子を水冷する方法（4）などが用いられている．しかし，これらの方法で

は，真空槽内に水晶振動子の信号を取り出すための配線と冷却用の配管が必要であり，測定シス

テムが複雑となる問題点がある．
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　本章では，ZnO／z－cut　LiNbO3基板上にAl蒸着膜とフォトリゾグラフィー技術を用いて

入力用，出力用の2組のIDT電極を作成し，　SAWフィルターを構成するための基礎技術

について検討する．まず，フォトマスクを用いた通常のフォトリゾグラフィー技術を用いて，

IDT／ZnO／z－c就LiNbO3構造のSAWフィルター構造の温度センサを作成し，問題点について

検討を行う．次に，レーザービーム描画装置の問題点を解決した線幅可変レーザービーム描画装

置の提案，試作を行う．最後に，水晶振動子法の問題点を解決した温度補正を用いた水晶振動子

実時間膜厚モニタ装置の試作を行った結果について述べる．

3．2　フォトリゾグラフィー技術によるIDTの作製

3．2ユ　はじめに

　一般のICなどのフォトリゾグラフィー工程では，通常，作製するパターンの数倍の大きさの

フォトマスクを作製し，光学系を利用した縮小投影露光方式により基板上にパターンを転写す

る（5）（6）．しかし，縮小投影露光装置は高価であり，また，SAWフィルター構i造を利用した面接触

形氷温域温度センサでは，電極交差長と電極間距離がそれぞれ数センチメートルの長さにおよ

ぶこともあり，光学系の収差などに問題が生じることから，光学系が単純な密着露光法を選択し，

IDTを作製した．密着露光法は，フォトレジストを塗布した基板上にフォトマスクを密着させ

た後，フォトマスク上より並行光を照射し，フォトマスクと同じ大きさ（等倍）のパターンを露光

する方法である．

　本節では，まず，光源とカメラレンズのみを用いた簡便な縮小露光系により大型IDTのフォ

トマスクを作製し，問題点を検討した．次に，作製したフォトマスクを用いて密着露光法により

ZnO／z－cut　LiNbO3基板上にA1蒸着膜のIDTを作製し，評価した．

3．2．2　実験方法

　まず，ガラス基板上に以下の手順でAl蒸着膜を用いてフォトマスクを作製した．図3．1に光

源とカメラレンズを用いた簡易的な縮小露光系を示す．図3．2および表3．1に示すIDTパター

ンを作成するため，パターンの約5倍の原図を作製した．メタルハルライド光源（シグマ光器，

IMH460）と開口数（Numerical　aperture，　NA）0．34，焦点距離∫＝28　mmのカメラレンズを

用いてA1を蒸着し，フォトレジスト（Sipley，　MicroposiもS1400－27，ポジ型）1μmを塗布したガ

ラス基板上にパターンを縮小露光した．露光時間は，基板表面の光量とフォトレジストの露光特

性から約2時間とした．



3．2．フォトリゾグラフィー技術によるIDTの作製 41

　　　　　．　　．　　．　　．　　．　　．　　．　　参　　．　　．　　’　　．　　．

IDTパターン原図

口
〔
〔
、
口

「
1
1
弓

　　　　　　　メタルハルライド光源

・・… @　一・・一・・パ頃・・・・・・・・・…　　’・・’

　　　　　，〆　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、‘〉

　　　　，〆

　　　　　　　　　　　　　カメラレンズ

　　　　　　　図3．1：縮小露光系

N＝10対

・　　．　　■　・

コ
「
＝
O
O
N
H
。
ぺ

基板

拡大図

図3．2：フォトマスクの設計パターン

　表3．1：IDTパターンの設計値

電極周期（λo＝2（a十b））

電極指幅（a）

電極指間隔（b）

電極交差長（W）

電極指対数（N）

（電極指数）（N／2）

200μm

50μm

50μm

12．5mm

10組
（20本）

電極間距離（d） 1mm（5周期）
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その後，現像液（Sipley，　MicroposiもMF－319）にて現像およびエッチングを行い不要なフォトレ

ジストおよびAl蒸着膜を除去した．最後に，イオン交換水で表面を洗浄し，アルコールでフォト

レジストを除去した．

　次に，作製したフォトマスクを用いて密着露光法によりZnO／z－cut　LiNbO3基板上にIDTを

作製した．基板上に膜厚50nmのAl薄膜を真空蒸着装置で形成した．　Al蒸着膜の膜厚は，本

章3．4節で述べる水晶振動子実時間膜厚モニタ装置を用いて制御した．次に，Al蒸着膜上に

1μmのフォトレジスト（Sipley，　Mic∫oposit　S1400－27）を塗布し，乾燥させた後，フォトマスク

を基板上に置き，メタルハルライド光源（シグマ光器，IMH－160）より光を照射し，密着露光した．

露光時間は，基板表面の光量とフォトレジストの露光特性から約7分とした．その後，現像液

（Sipley，　Microposit　MF－319）にて現像およびエッチングを行い不要なフォトレジストおよびAl

蒸着膜を除去した．最後に，イオン交換水で表面を洗浄し，アルコールでフォトレジストを除去

した．

3．2．3　結果と検討

　図3．3に作製したマスクパターンを示す．マスクパターンの原図（5倍）では，電極指幅

（図3．2a）と電極指間隔（図3、2　b）の値はα＝6＝50μm×5倍＝250μmであったが，縮小露

光したパターンでは，α＝45μm，b＝65μmとなっていた．また，電極周期λoの値は220μm

となっていた．電極周期λoが設計値のL1倍となっていた原因は，原図からレンズまでの距離

が不足したためであると考えられる．また，IDTの形状は図3．2拡大図のように矩形の図形を

用いたが，作製したマスクパターンでは，そのエッジが明確でないことから，基板上に焦点が十分

に合っていなかったと考えられる．そのため電極指の部分が露光し，電極指の幅（α）が狭くなっ

たと考えられる．以上の結果より，光源とカメラレンズを用いた簡易的な縮小露光装置では，縮

小率の設定や焦点合わせが難しく，電極周期λoの値が数10μmの高周波用IDTパターンを作

製するためには高精度の露光装置が必要であると思われる，

　次に，図3．3のマスクパターンを用いZnO／2－cuもLiNbO3基板上に密着露光法によりIDTパ

ターンを作製した結果を図3．4に示す．この結果では，露光時間が不足していたため，電極指の

幅（α）がマスクパターンの電極指の幅より広くなっていたが，電極周期や電極の長さはマスク

パターンとほぼ同等であり，密着露光法で問題となる傷などによるパターンの断線やゴミなど

による電極指間の短絡などの問題もなく，良好な結果が得られた．



3．3．線幅可変レーザービーム描画装置 43

搾
酬’
　9’

図3．3：IDTマスクパターン
図3．4：ZnO／z－cut　LiNbO3基板上に

作製したIDTパターン

3．2．4　まとめ

　縮小露光法を用いてIDTパターンのAlフォトマスクをガラス基板上に作製した．また，密

着露光法を用いてAl蒸着膜のIDTをZnO／z－cut　LiNbO3基板上に作製した．

　縮小露光法では，縮小率の調整や焦点合わせが困難であることが確認できた．また，露光量や

露光時間の変動により電極指の幅が変化するため，詳細に条件を設定する必要があることがわ

かった．さらに，電極周期，電極指の幅を小さくするためには，光学系の縮小率を上げる必要があ

り，光源とレンズだけを用いた簡便な縮小露光系では困難であることが確認できた．このため，

SAWフィルター構造を用いた氷温域温度センサの測定精度向上のため電極周期を小さくし，高

周波化を行うためには，次節で述べるような，より高精度のパターニング装置が必要である．

　一方，密着露光では，その精度は比較的高く，マスクパターンの形状をほぼ忠実に転写できる

ことが確認できた．しかし，数多くのIDTを作製した場合，ゴミの付着によるパターンの変形や

傷による断線などの問題があり，その対策が必要となることが確認できた．

33　線幅可変レーザービーム描画装置

3．3．1　はじめに

　前節では，簡便な縮小露光系と密着露光法を用いAl蒸着膜のIDTをZnO／z－cut　LiNbO3基

板上に作製した．この結果，電極周期200μm程度のIDTは作製可能であることが確認できた

が，より電極周期の小さいIDTを作製するためには，より高精度のパターニング装置が必要で

あることがわかった．

　高精度でかつ安価であり，さらに大面積のパターンが作製可能な装置として，レーザービーム
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描画装置（2）が提案されている．レーザービーム描画装置は，レーザー光を対物レンズでフォト

レジストを塗布した基板上に集光し，フォトレジストを感光させた後，コンピュータ制御の精密

ステージを用いて基板を光軸と垂直な2次元方向に移動させて任意のパターンを描画する装置

である．しかし，レーザービーム描画装置は，レーザー光の焦点を基板上に合わせることが困難

であることと描画速度が遅いことが問題となっている．

　本節では，上記の問題点を解決するため，以下の特徴を持つ線幅可変レーザービーム描画装置

を提案し，試作した結果について述べる．

1．レーザー光の伝送路に光ファイバーを用いる．このことにより，2波長共通の点光源を構成

　することができる．また，光源部と描画部が機械的に分離できる．

2．基板を搭載した精密ステージの3次元移動のため，ステッピングモータを使用する．この

　ことにより，ステージのランダムな移動が容易になる．

3，自動的にステージ高さを焦点位置に調整できるオートフォーカス機能を付加する．

4．球面収差を有するレンズの焦点より後方に像点を設定することにより線幅が可変できる．

3．3．2　装置の構成

　図3．5に試作したレーザービーム描画装置の構成を示す（7）～（15）．描画用光源として，出力5mW

のアルゴンイオン（Ar＋）レーザー，焦点検出用光源として，ヘリウムーネオン（He－Ne）レー

ザーを並列に用いた．両方の光は，偏向方向を互いに垂直にして偏向ビームスプリッタPBS

（Polarizing　beam　splitter）により合成し，対物レンズLl（開口数NA＝0．25）を介して，偏波

面保存単一モード光ファイバーPF（Polarization－maintaining　and　absorption－reducing　optica］

6beエ，藤倉電線SM63－P）に絞り込まれる．光ファイバーPFを用いる利点は，

1．光源部と描画部を機械的に分離できる。

2．光路を直角に折り曲げたり，描画部光学系を落射形に構成しやすい．

3．不要な迷光や散乱による書き込みを低減できる．

4．別の光源から出た光が，全く同一の光源から放射できる．

などがある．しかし，光ファイバーPFからの出射光は，ガウス分布を持たず，光ファイバーの径

と伝搬定数に依存したビームの広がりを示すため，基板上に対物レンズで集光されたレーザー

光の強度分布がピンホールなどを用いた場合と異なる（7）～（9）．このため，レンズにより集光され

た焦点近傍のレーザー光の強度分布計算を行う必要がある．
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controler

PBS

He－Ne
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　　　　　　　　　　　　　　XYZ　stage

　　図3．5：レーザービーム描画装置の構成

表3．2：試作したレーザービーム描画装置の性能

／

Witing　ligh．t

Light　for　detect輌ngεt　focal　poit

Light　modulation

Wave　guide

X，Y，　Z　stage

Drawed　l輌ne－width

Maximum　writing　area

Ar＋laser

（λ＝0．5145μm）

He－Ne　laser

（λ＝0．6328μエn）

Acoustio－optic　defiector

（60－90MHz）

PANDA　fiber
（core　4μm）

millimum　step　O．5μm

maximum　speed　4mm／s

1－13．6μm
＜20　×　20rnrn2
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　光ファイバーPFからの回折光は，コリメータレンズ（焦点距離∫＝45　mm）で平行光に直

された後，ビームスプリッタBS（Beam　spUtter）を介してカバーガラスの収差を補正した顕微

鏡用40×対物レンズ（オリンパス，焦点距離∫＝4．29mm，開口数NA＝0．75）に導かれ，そ

の焦点付近に設置された3次元移動のための精密ステージ（X，Y，Z軸ステージ）上のフォトレ

ジストを塗布した基板上に集光し，フォトレジストを感光させる．精密ステージ（シグマ光機

MINL60XY，MIM－60ZF）は，ステッピングモータにより各方向に0．5μmステップで最大速度

4mm／sで移動し，マイクロコンピュータのデータに従ってパターンを描画する．書き込み光の

消去は，超音波光偏向器（AOD，　Acousto－op七ic　d砲ector，　HOYA，　A－200－488）を用いた．

　焦点検出部は，集光用レンズL2，ビームスプリッタBS，光検出器PD．（Photo　detector）から

なる系で，レンズの収差を調べるナイフエッジ法と同じ手法を用い，焦点を検出する．ナイフエッ

ジ法とは，ナイフエッジの様な鋭い境界をもつ物体を焦点近傍で移動させると，ナイフエッジの

移動量に対して，焦点では，ナイフエッジからの反射光または透過光の強度の変化が最も鋭くな

ることを利用した方法である⑫～（14）．本装置では，ナイフエッジとして，直接，Al薄膜を蒸着し

た基板（基板に蒸着が許されない場合は顕微鏡のカバーガラス）を用い，蒸着面を表にして収束

ビームに垂直に置く．集光した光のスポットが全てAl薄膜上にあるときには，光は全て反射し

て，対物レンズ，ビームスプリッタBSを通り，レンズL2で集光され，光検出器P．D．に到達す

る．その後，光検出器P．D．で光強度を電気信号に変換し，　A／Dを介してコンピュータにデータ

を取り込む．基板が佑方向に走査されると，アルミ膜からスポットが外れるにつれ，反射量が減

少する。この光強度の変化をコンピュータに取り込み最大傾斜の値を計算して，Z軸ステージを

移動しながら同様の測定を繰り返し，最大傾斜の値が極大になるZ軸ステージの位置を検出す

れば，焦点位置が見出される．レンズに球面収差のみが顕著な場合，この位置は，最小錯乱円の位

置であると思われ，光強度が最大の位置ではないことに注意する必要がある．

　このシステムは，ファイバー支持台，光検出器PD．，　X，Y，Z軸ステージが同じ定盤に組み立

てられている他，特別な防振装置を用いていない．描画パターンの光強度調整は，コンピュータ

（NEC，9801RA，32bit）の12ビットデータによる超音波偏光器AODの強度変調により行った．

光ファイバーPFからX，Y，Z軸ステージまでは，落射型に構成され，コリメータレンズと対物

レンズの間は，両者の焦点距離の和よりも長い．X，Y，Z軸ステージは，ステッピングモータ駆動

で，0．5μmステップで各方向に稼動距離20mm動く．通常のDCモータ駆動のステージと比

べると，連続的な高速移動の場合ステージ駆動方向切替時においてステージの速度に変化が見

られ，パターンに強度むらを引き起こしやすい．また，ステージの移動速度がDCモータと比べ

ると遅い，などの欠点がある．一方，DCモータ駆動では，ラスタスキャンにより描画が行われる

のに対し，ステッピングモータ駆動では，ベクタスキャンが容易に行えることから，描画時間を短
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（a）ラスタースキャン・フォーカスモード

（b）ベクタスキャン・デフォーカスモード

図3．6：IDTパターン描画方法

縮できる．また，ステッピングモータ駆動の場合，モータ駆動パルスとステージ位置の間にはほ

とんど誤差がなく，位置センサを必要としない．さらに，光軸方向に移動するステージを容易に

追加でき，デフォーカスを用いた線幅可変機能が実現できるなどの特徴がある．

　装置全体の性能を表3．2にまとめる．

3．3．3　実験方法

　レンズ収差と焦点外れを用いた太線描画機能を確認するため線像を描画した．焦点検出系を

用い，He－Neレーザーで焦点の位置をみいだしておいてから，カバーガラスの板厚（0．15　mm）

およびHe－Neレーザー光とAr＋レーザー光の間の焦点のずれを補正した後，軸方向に2．5μm

ステップで像面を移動しながら（焦点近傍では1μmステップ），50μm／sのステージ速度で線

像を描画した．基板には写真乾板（AGFA－GEVART，　HOLOTEST　10E75）を使用した．

　次に，実際のパターン描画性能と太線描画機能による描画時間の短縮を検討するため，写真乾

板上にHe－Neレーザーを用いて交差電極周期8μm（電極指幅3μm，電極間間隔5μm）の

IDTパターンを図3．6（a）ラスタスキャン方式フォーカスモード，（b）ベクタスキャン方式フォー

カスモードおよびデフォーカスモード兼用の2種類の方法で描画した．まず，通常のラスタス

キャン方式フォーカスモードでは，X軸ステージを50μm／sの一定速度で走査し，レーザー光を

AODによりON／OFFさせて描画した．次に，ベクタスキャン方式フォーカスモードおよびデ

フォーカスモード兼用では，ステージ速度50μm／sで電極部分の輪郭をフォーカスモードで2

回描画し，その後Z軸ステージをレンズから離れる方向に10μm移動させ，デフォーカスモー

ドで渦巻形に塗り潰した．
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　最後に，フォトレジスト（Sipley，　Microposit　S1400－27，ポジ型）上に大形のパターンを描画し，

リフトオフ法を用いてAlフォトマスクを作製した．描画パターンはマイクロ波用インダクタ

（L）であり，電極幅は10μmとした．移動速度，デフォーカス量は前述のIDTパターンと同じで

ある．光源にはAr＋レーザーを用い，ガラス基板上に約1μm塗布したフォトレジスト（Sipley，

Microposit　S1400－27）上にパターンを描画した．その後，基板を現像し，真空蒸着装置にてAl薄

膜を蒸着し，リフトオフ法でフォトマスクを作製した．

3．3．4　結果および検討

　レンズ収差と焦点外れを用いた太線描画機能を確認するため線像を描画した．描画結果を

図3．7に示す．像下の数値は焦点からの距離である．錯乱円の位置から浅い位置（レンズに近い，

一方向）では，サイドローブによるリンギングがみられ，深い領域（レンズから遠い，＋方向）で

は見られない．この結果より，最小錯乱円の位置からレンズに遠い方向へZ軸ステージを移動

させることにより太線が描画できることがわかる．合焦点位置における線像を詳細に観察する

と，1μm周期の強度変調が見られる．これは，ステッピングモータ駆動のステージ速度に変動

があるためであり，これを補正するためには，AODにより光ファイバーに入射する光に変調を

かける必要がある。図3．7上側の写真は，焦点近傍の線像を最小ステップ（0．5μm）毎に描画し

たもので，この写真より，2．0μmと一1，0μmの位置で強度の極大値をとることと双峰特性をと

ることがわかった．また，写真のコントラストから2．0μmの方が強度が強いことがわかった．

　次に，実際のパターン描画性能と太線描画機能による描画時間の短縮を検討するため，二次元

パターンを描画した．結果を図3．8に示す．図3．8（a）の描画時間は10分であり，（b）の描画時

間は6分であった．この様に，比較的小さな二次元パターンにおいても，走査方法と太線描画機

能を用いることにより，約4分（40％）の描画時間短縮ができることを確認した．この差は線幅

に起因する走査数の減少によるものが大きいと考えられる．また，（a）では，ステージ移動速度

の変化に起因する約5μmの縞模様が現れているが，（b）では強度分布のオーバーラップにより

模様が消えていることも確認できた．

　最後に，フォトレジスト上に大形のパターンを描画し，リフトオフ法を用いてAlフォトマス

クを作製した．図3．9に描画結果およびフォトマスク作製結果を示す．パターン幅は10μm，描

画時間は約22分であった．図3．9（a）の描画パターンでは，描画方向を切り替えるとき，ステー

ジが停止するため，露光時間が長くなり，パターン幅が長くなっている．これを補正するために

は，AODにより光ファイバーに入射する光に変調をかける必要がある．また，パターン内の一

部にフォトレジストが残留したと思われる薄い線が見られた、これは，一時的にAr＋レーザー

の強度が低下したためと考えられる．長時間におよぶ大型パターンの描画では，当然，レーザー
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　　　　図3．7：線像の描画結果

（a）ラスタスキャン・フォーカスモード

　　　　　　　　　　　　　　幽

（b）ベクタスキャン・デフォーカスモード

　　図3．8：二次元パターン描画結果
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（a）描画パターン （b）フォトマスク

図3．9：フォトマスク作製結果

光の強度変化が考えられるので，レーザー光の強度を一定にするためのシステムが必要である

ことを示している．本装置では，レーザー光の強度モニタは焦点検出系を用いれば容易に構築で

き，さらにAODにより強度変調が可能であることから，これらを用いた光強度補正システムの

構築が課題となる．また，図3．9（b）のAl蒸着膜とリフトオフ法を用いたマスクパターンでは，

概ね良好なパターンが作製できているが，一部にAl薄膜の剥離やパターンの接触が確認できた．

主にAl薄膜の剥離は，基板と膜の間に汚れやゴミがあり膜の密着性が悪い場合に不要Al膜を

リフトオフ法で除去する工程で発生する．このため，この現象は，フォトレジスト現像後の基板

洗浄が十分ではないことを示唆している．パターンの接触は，除去した不要Al膜が再度パター

ン上に付着したものと考えられる．このため，これらの影響の少ないエッチング法によるフォト

マスクの作製が求められる．

3．3．5　まとめ

　レンズ収差と焦点外れを用いた線幅可変レーザービーム描画装置を試作し、パターンの描画

とフォトマスクの作製を行った．ステッピングモータを用いることによりベクタスキャンが容

易となり，ステージの走査，塗り潰し法が最適化され描画時間の短縮ができた．また．カバーガ

ラスの収差を補正した対物レンズとデフォーカスを組み合わせることにより太線の描画が可能

であり，これにより更に描画時間の短縮ができることを確認した．描画実験より，IDTパターン

（電極周期8μm，電極幅3μm）が描画可能であることを確認した・また蒸着膜を用い，フォト

マスクが作製可能であることを確認した．
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　課題としては，描画パターン幅を一定にするため，ステージ移動速度に合わせたレーザー光の

強度変調が必要であることがわかった．さらに，大型パターンの描画では，レーザー光の強度を

一定にするためのシステムの構築が必要であることがわかった．

3．4水晶振動子実時間膜厚モニタ装置

3．4．1　はじめに

　IDTは通常アルミニウム（A1）などの金属を圧電体基板上に真空蒸着した後，エッチングや

リフトオフにより作製されるが（1），電極用金属の膜厚によりSAWフィルターの周波数特性が変

化するので（3），素子による特性のばらつきを小さくするため，膜厚が一定で薄いものが必要とな

る．真空蒸着において蒸着時の膜厚を実時間で測定する方法として，一般に，水晶振動子の共振

周波数の変化を利用した水晶振動子法が用いられている（4）．しかし，この方法は，水晶振動子の

温度変化が大きい場合，共振周波数の温度依存性により誤差が発生する．

　本節では，水晶振動子法の問題点を解決した温度補正を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ

装置の提案を行い，試作を行った結果について述べる．

3．4．2水晶振動子の温度補正方法

　水晶振動子法は，水晶振動子板の表面に付着した膜の膜厚を共振周波数の変化として検出する

方法である．いま，厚さ∂Q，密度ρQ＝2．645g／cm3のATカット水晶振動子に膜厚∂E，密度ρE

の均一な膜を堆積させる場合について考える．この時，水晶振動子の共振周波数は，弾性定数と厚

さ輪で決まる値∫Qから∫cに変化する．付着した質量による周波数の変動を△！M＝∫o－∫Q

とすると，堆積した膜厚は，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ハねρQ△ん
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，　　　　　　　　　　　（3．1）　　　　　　　　　　　　　　　　dE＝一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ρE　∫る

で求められる（16）．ここで，NQ＝L668×105　Hz・cmはATカット水晶の周波数定数である．し

かし，真空蒸着の膜厚モニタ装置にこの方法を用いる場合，ATカット水晶振動子の共振周波数

変化には温度変化による余分な周波数変化△たが含まれるので，測定する共振周波数は，

∫c＝∫Q＋△∫M＋△方， （3．2）

のようになり，共振周波数の変化量（△∫）は，

△∫＝△∫M十△∫T， （3．3）
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で与えられる．このため，蒸着中に測定した周波数の変化量（△∫）では正しい膜厚を求めること

が出来ない．

　この余分な周波数変化（△方）を取り除くために，余分な周波数変化を計算により求め補正す

る方法を用いた（17）．補正値は，予め測定された温度変動による周波数シフトの値から導いた

近似式により計算する．試作した装置では，共振周波数∫Qが4．1927MHzのATカット水晶

振動子を使用した．まず，補正式を求めるため，水晶振動子を恒温漕内に置き，温度を2°Cか

ら150°Cまで変化させ，温度変動による周波数シフトの値を測定した．結果を図3．10に示す，

この図は，近似式（3．4）を適用するため，水晶振動子の温度による周波数変化が極小値となる点

（60°C）を基準とし，温度による周波数の変化量のみを示したものである．

　また，測定結果より，ATカット水晶振動子の温度による周波数変化の値は，

△∫（2「）　＝　　7．0×10…4・2「3－7．0×10－2・コ「2

　　　　　十3．4×10…1・T十82．5， （3．4）

で近似できる。ここで，△JKT）は60°Cを基準としたATカット水晶の温度による周波数変

化量で，Tは温度である．

　次に，真空中のATカット水晶振動子の温度変化を検討する．簡単のため，半径1の水晶振動

子の中央のみがフィラメントによって放射される熱量Qoによって加熱される場合を考える．ま

た，水晶振動子の端は一定温度乃に保たれたホルダーに固定されているものとする．このため，

加熱（蒸着）開始時（τ＝0）は，水晶振動子の温度はホルダーの温度冗と同じである．加熱が始

まってからも秒後，半径が1，ホルダー側をγ＝0，水晶の中央をr＝1とした水晶振動子のr軸

に沿った温度分布丁ピ，τ）は，

　　　　　　　　瑚一鳩ピ＋；i鷲（2η：、ジ

　　　　　　　　　　　　　　ー［一（（2π三11）り2¢］一（当1）写　（35）

で与えられる．ここでμ2＝た／cρQ，cは水晶振動子の比熱，たは熱容量，．4は水晶振動子の断面

積である．ここで，実時間で温度補正を行うため，水晶振動子の平均温度はr＝1／2表されると

し，式（3．5）は一次の項までで打ち切る．これより，水晶振動子の平均温度は，

τ（1／2，の陪田）十△τ［1－exp（一孟／τ）1， （3．6）

で近似される．ここで，△Tは収束温度であり，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　△T＿旦、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2k／r
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で表される．また，丁は時定数であり

ゴ／（πα21）2，

で表される．

　実際の蒸着装置では，加熱開始時（t＝0）においてはフィラメントは電力を供給されていない

ため熱量Qoを放射していない．このため，式（3．6）のヱ6，△Tおよび丁は実験値より最小二乗

法により求めた．実験は蒸着装置内でタングステンフィラメントのみを加熱し，ATカット水晶

振動子の共振周波数の時間変化を測定した．フィラメントへの供給電力は53W（図3．11（a）），

37W（図3．11（b）），27　W（図3，11（c））とした．　ATカット水晶振動子は，直径（2×／）10　mm，

厚さ0．3mmのものを用いた．また，水晶振動子は中央に直径8mmの蒸着用の穴をあけた金属

ケースで覆い，金属ケースにはA1ブロックの放熱板を取り付けた．水晶振動子とフィラメント

の距離は，120mmとした．実験結果を図3．11に示す．また，図3．11の実験結果および式（3．4）

によって求めた水晶振動子の温度変化を図3．12に示す．この結果より，電力が53Wのとき，

式（3．6）のホルダーの温度および水晶振動子の初期温度冗は30°Cであった．また，電力が

53Wのとき，△Tは146．8°Cでアは277。7sであった．供給電力P乞。とホルダー温度76，収

束温度△T，時定数γの関係を表3．3に示す．この値を用いて蒸着中のATカット水晶の温度

による周波数変化量の時間変化を近似した結果を図3．11の実線に示す．また，図3．13で示すよ

うに，近似による誤差は±100Hz以内であった．

3．4．3　装置の構成および実験方法

　図3．14に水晶振動子法による膜厚モニタ装置の構成を示す（17）～㈹．この装置では，真空装置

内と外部を接続する配線を避けるため，レーザーダイオードとマイクロレンズを用いてATカッ

ト水晶振動子（∫Q＝4．1927MHz）の共振周波数の変化量を外部に伝達している．薄膜が水晶

振動子の表面に蒸着されたとき，その共振周波数は允から允に変化する．この周波数の変化

量△∫は，ベルジャー内で参照用水晶振動子の周波数∫s＝4．1927MHzとミキシングされ，低

域通過フィルター回路によって取り出される．周波数の変化量△∫は，

△∫＝1△∫M＋△∫TI， （3．7）

で与えられる．ここで，△∫M＜0は蒸着膜による周波数の変化量であり，△万は式（3，4）および

（3．6）によって計算される温度による周波数の変化量である．通常，蒸着中は1△∫Ml＞△方であ

るので，出力信号△∫は膜厚が増加すると増加し，水晶振動子の温度が上昇すると減少する．そ

の後，△∫によって可視光レーザーダイオード（LD）（Sanyo，　SDL－3039－Ol1）を変調する（2°）（21）．
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　　　　　　　　　　　　表3．3：実験値より求めた諸定数
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powe「
P元。（w）
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temperature
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Change　of

もemperature

△T（°C）

Time

constant

τ（s）

27

37

53

192

0
7
－
0
5

4
3
3
4

89．5

121．6

146．8

193．1

257．4

280．8

277．7

268．9
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図3．14：水晶振動子実時間膜厚モニタ装置の構成

変調されたレーザー光は，マイクロレンズ（Asahi　sheet　glass　LDSEA－002B）によりベルジャー

外部の光検出器（PD）の受光面に集光する．電源として，9Vの電池を並列に用いた．光検出

器による信号受光後，周囲の光の変動によるノイズを除去するため，100Hz以下の信号を高域

通過フィルターにより除去し，信号を増幅整形し，周波数△∫をカウンターにより測定し，コン

ピュータに取り込む．コンピュータ内では，式（3．1），（3．4）および（3．6）を用い膜厚dEを実時間

で計算する．水晶振動子法による膜厚測定は基本周波数允の2％が限界とされているので（16），

本装置で測定可能な最大の質量密度は，2．11×10－3g／cm2である．また，装置のノイズや信号

のドリフトから最小の質量密度が決まる．ノイズおよびドリフトを2時間測定した結果，信号

の最大変化量は土0．3Hzであった．しかし，本装置では温度補正の誤差が圭100　Hz程度存在

するので，検出可能な最小質量密度は，2．52×1r6　g／cm2となる．

3．4．4　結果および検討

　Tiを用いて膜厚を1000　Aに制御した結果を図3．15に示す．　Tiは蒸発温度が高いため，電力

の値を192Wとした．この結果式（3．6）に用いる定数の値は，乃＝45°C，△T＝193．1°C，

γ＝268．9sとした．　Tiの蒸着では，フィラメントの温度が高いため，水晶振動子の温度が上昇

し♂＝80s以降，膜厚による周波数の増加よりも温度による周波数の減少の影響が大きくなっ

ていた．この結果，蒸着終了時の周波数変化量は（△∫）898Hzとなっていたが，補正後の値は

1，809Hzであり，膜厚は1003　Aとなっていた．水晶振動子が常温に戻ったと考えられる蒸着

終了2時間後の周波数変化量は，1775Hz（985　A）であり，誤差34　Hz（＋18　A）となり，誤差率

L8％の高精度で膜厚が制御できることが確認できた．同様の実験を繰り返した結果最大誤差

は，－30Aであり，誤差率は3．0％以下であることが確認できた．
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図3．15：丁輌薄膜の膜厚制御結果

3．4．5　まとめ

　温度補正を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ装置の提案を行い，試作を行った．数値計算に

よる温度補正を用いることにより，測定周波数の最大誤差を土100Hz以下に抑制することがで

きた．また，膜厚制御の実験では，膜厚の最大誤差は一30Aであり，誤差率3．0％であることが

確認できた．さらに，真空装置内から外部への信号の伝送方法として，レーザーダイオードとマ

イクロレンズを用いた．これにより，どのような形式の真空蒸着装置でも簡単に実時間での膜厚

測定が可能となることがわかった．

3．5結言

　SAWフィルター構造を用いた面接触形氷温域温度センサを作製するため，大型IDT作製の

ための基礎技術であるフォトリゾグラフィー技術と蒸着膜の膜厚制御技術について検討した．

　フォトリゾグラフィー技術では，縮小露光法，密着露光法およびレーザービーム描画装置によ

りパターンを作製し評価した．その結果，密着露光法およびレーザービーム描画装置によるパ

ターン描画で良好な結果が得られた．レーザービーム描画装置では，ベクタスキャン方式による

パターン描画と太線描画機能による塗り潰し方法を用いることにより描画時間が短縮出来るこ

とがわかった．しかし，密着露光法に比べるとレーザービーム描画装置ではパターン作製に多く
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の時間がかかるため，両者を組合せ，レーザービーム描画装置によるフォトマスク作製後，その

フォトマスクを用い密着露光法により基板上にパターンを形成する方法が作製時間および精度

の点で最も良いと思われる．

　また，蒸着膜の膜厚制御技術では，水晶振動子法を用いて蒸着中の膜厚を実時間でモニタする

装置を試作した．膜厚モニタ装置は，どのような装置でも使用可能とするため，膜厚情報を含む

信号をレーザー光で転送する方式とした．また，水晶振動子の温度補正のための特別な設備をな

くすため，予め測定した水晶振動子の温度変化のデータを用い，数値計算により温度による誤差

を補正する方法を提案した．これらの方法を採用した水晶振動子膜厚モニタ装置により膜厚を

制御した結果，3．0％の誤差率で膜厚を制御できることがわかった．
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第4章　SAWフィルター一の電気的特性の測定

4．1緒言

　SAWフィルター構造を用いた面接触形氷温域温度センサでは，温度測定の感度向上のため，通

過帯域の中心周波数允の高周波数化が求められている．また，試料と同程度の面積の温度を測

定するため，SAW伝搬面の大面積化が必要である．第2章において伝搬速度咋の高速化と受

信信号強度の改善が期待できるZnO／z－cut　LiNbO3圧電体2層構i造基板の作製条件を検討し

た．また，第3章においてSAW伝搬面を大きくするための大型IDTの作製条件を検討した．

　本章では，ZnO／2－cut　LiNbO3圧電体2構造基板上にIDTを作製したIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの測定を行い，電気的特性を明らかにする．まず，　IDT／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの測定を行い，　SAWの発生を確認する．さらに，周波数特性より通過

帯域の中心周波数の値を求め，デルタ関数モデルを用いた周波数特性の数値計算結果と比較す

る．次に，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターとZnO膜厚および配向性の異なる

IDT／ZnO／z－cllt　LiNbO3‡黄i造のSAWフィルターの周波数特性の比較を行い，周波数特性，　SAW

伝搬速度および信号伝搬の効率の差を比較した結果について述べる．

4．21DT／z－cut　LiNbO3構造SAWブイルターの周波数特性

4．2．1　はじめに

　前章までに，ZnO／z－cut　LiNbO3の成膜条件，　IDTパターンの作製条件について調べた．本節

では，まず，IDT／LiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性をデルタ関数モデルを用いて計

算する．次に，計算結果と実際のIDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの測定結果との比

較を行う．

4．2．2　デルタ関数モデル

　SAWフィルターは圧電体表面を伝搬する波動を利用する信号処理機能素子であり，圧電体表

面に設置された2組のIDTからなり，電気機械フィルターを形成する．　IDTは，平行する多数
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のストリップ状電極からなる．

　交互に対向する電極間に入力電圧が加えられるとその間に生ずる電極間に入力電圧が加えら

れるとその間に生ずる電界に対応して歪みが発生し，SAWが励起される．　SAWは基板上を材質

と結晶方位により決まる固有の伝搬速度怖で基板表面に沿って伝搬する．このため，周波数∫

の正弦波電圧を電極に印加した場合，τ＝1／∫の時間に1＝陥×Tの距離を進む．電極は周

期λの周期構造をしているため，時間丁で進む距離1と電極周期λが一致した場合，繰り返し

歪みが加算されSAWは最も強く励起される．

　この波が受信用IDTを通過するときには，圧電効果により波に対応する電圧が電極に励起さ

れる．このため，SAWフィルターの伝達特性は帯域通過フィルター特性を示す．

　その特性は主として，電極の周期，送受ΦT間の距離，電気機械結合係数，伝搬速度により決

定される．そこで形状，構戒，物理定数が与えられれば，その伝達特性は決定され，計算すること

ができる．

　SAWフィルターのデルタ関数モデルは両方向性のIDTを解析する上で，予備的な情報が容易

に得られる，図4．1（a）のような両方向性SAWフィルターを考える．時間舌においてIDTに電

極指ごとに極性が反転する電位が印加されている．このとき，図4．1（b）に示すように圧電効果

により歪みが発生する．発生した歪みは，速度咋で基板表面を伝搬するので，入力IDT（SAW

励起用IDT）の出力ん。（りは，時間領域で，⑦＝0において，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　れ
　　　　　　　　　　　　　　んα（の＝Σ慨δ（ト婦咋），　　　　　　　（4．1）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　m＝1

で与えられるω．ただし，τれは入力電極の交差長である．また，コCmはz＝0からm番目の電

極までの距離であり，

　　　　　　　　　　　輪一・P－2°　（mは整数），　　（42）

と変形できる．（p＝λo／2；電極の半周期の値）電極周期λoは，圧電基板上の表面波速度γp，中

心周波数允を用い，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　λ・一　　　　　（43）

で表される．

　したがって，入力IDTの周波数特性は図4．1（b）のインパルス信号のフーリエ変換，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ムイ
　　　　　　　　　　　　　H。（ω）一Σ肌Cm・xp（一輌m），

　　　　　　　　　　　　　　　　　m＝1

で与えられる．ただし，Mは入力IDTの電極数であり，たは，角周波数ωと玲を用い

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ん＝一、
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　玲

（4．4）

（4．5）
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で表される値で，Omは，

　　　　　　　　　　　　　　　　　Om＝（－1）m＋1，

で表される．

　一方，出力IDTの周波数特性は式（4．4）と同じ形で，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ガ
　　　　　　　　　　　　　∬・（ω）一Σ慨0。exp（一元臨），

　　　　　　　　　　　　　　　　　η＝1

となる．ただし，Nは出力IDTの電極数，

　　　　　　　　　　　　・・一町コ2　　（ηは整数），

であり，

　　　　　　　　　　　　　　　　　0π＝（－1）π＋1，

である．また，W6は出力IDTの電極の交差長である．

　フィルター全体としての周波数応答は伝搬路長の位相を考慮して，

H（ω）－H。（ω）Hb（ω）exp（一ブんd），

（4．6）

（4．7）

（4．8）

（4．9）

（4ユ0）

となる．ただし，dは入力IDTと出力IDTの間の距離である．

　ここで，入力IDTと出力IDTの中心周波数∫oは，式（4．3）で与えられるので，両者の電極周

期が同じ場合は，SAWフィルターの中心周波数は，式（4．3）と同じ値となり，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　允一9，　　　　　　　（4．11）

で与えられる．

　伝搬速度昨は基板の材質と伝搬速度で決定される値であるため，電極周期λoを決定すると，

その中心周波数が決まることがわかる．また，逆に周波数特性を精密に測定し中心周波数九を

決定すると，IDTの形状によって電極周期λoは決まっているので，伝搬速度が未知の基板上を

伝搬するSAWの伝搬速度が決定できることが式（4．11）よりわかる．

　このデルタ関数モデルでは，SAWが電極下を伝搬するとき，電極とSAWは相互に影響を与

えないとしている．しかし，実際は圧電の反作用のため，SAWのエネルギーの一部が電極に戻

り，インピーダンスが不整合の部分で反射して再度電極に戻り，再びSAWを励振させるなどの

影響もあるので，厳密な周波数特性はこのモデルでは得ることができない、また，図4．1のよう

な両方向性IDTでは，　IDTの両側にSAWを伝搬するため，励起したSAWの半分は損失とな

るが，このモデルでは，この影響や電気機械結合係数伝搬損失を考慮していないため，挿入損失

の値が大きく異なる．



62 第4章　SAWブイルターの電気的特性の測定

　しかし，SAWの伝搬速度W，入出力IDTの電極長ゾ，1砺，入出力IDTの電極指の本

数M，N，電極周期λo，電極間距離∂を与えるだけで比較的簡単に周波数特性の概略が計算で

き，さらに式（4．11）より容易に中心周波数および伝搬速度を求めることができるので，ここでは，

このモデルを用いた．

4．2．3　実験方法

　実験は，まず，デルタ関数モデルの式（4．4）および式（4．10）を用い，IDT／z－cut　LiNbO3構造の

SAWフィルターの挿入損失1∬（ω）1の周波数特性を計算した後，実際に作製したSAWフィル

ターの測定を行い，その特性を比較した．

　周波数特性の計算には，前章（3．2）で作製したSAWフィルターの入出力IDTの各パラメー

タの値，電極交差長τ互＝τ陥＝14mm，入出力IDTの電極指の本数M＝N＝20本，電極周

期λo＝220μln，電極間距離∂＝LI　mmを使用した．また，SAW伝搬速度汚には，3，800　m／s

を使用した（2）．SAWフィルターの各値を表4．1に示す．

　また，SAWフィルター素子の測定では，まず，　SAWの発生を目視により確認した．　SAWの振

幅は非常に小さいため，通常目視による測定は出来ないが，基板表面のSAW伝搬部分に液滴を

のせ，比較的振幅の大きいSAWを伝搬させると，SAWのエネルギーが液滴中に放射され，液滴

を振動させる（3）．今回の目視実験では，液滴にアルコールを用い，10MHzから30　MHzまでの

信号を連続的に変化させながらアルコール表面状態の変化を確認、した．

　次に，周波数特性の測定をRFネットワークアナライザ（Agilent　technologies，8712ES）を用

いておこなった．SAWフィルターの入力側IDTにRFネットワークアナライザのポート1，

出力側IDTにポート2を直接接続し，周波数を10　MHzから30　MHzまで変化させて挿入損

失521の周波数特性を測定した．なお，RFネットワークアナライザの端子のインピーダンスと

SAWフィルターのIDT入出力端子のインピーダンスは異なっているが，インピーダンス整合

を取らない状態で測定した（4）～⑥．また，次章で述べる温度依存性の測定と条件を同じにするた

め，温度制御用ペルチェ素子上にSAWフィルターを配置して測定した（7）．

4．2．4　結果と検討

　まず，図4．2に式（4．4）を用い，入力IDTの周波数特性を計算した結果（図4．2（11了。（ω）Dお

よび式（4．10）を用いフィルター全体の周波数特性を計算した結果（図42（1万。（ω）・∬b（ω）D

を示す．この結果より，IDT／2－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性は，周波数

∫＝17．27MHz（図4．2（1））において，挿入損失が零となり，その周波数を中心に左右対称の
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∂

↑v

（a）両方向性SAWフィルターの構造

　　　　　んb（り　　ん。（τ）

t

Wb　Wα

t

　　　　ρ／怖一÷

　　　　　　　（b）デルタ関数表示

図4．1：デルタ関数モデルにおけるSAWフィルターの構造

　表4．1：z－cut　LiNbO3基板上IDTパターンの測定値

入出力IDT
電極周期（λo）

電極交差長（肌＝晩）

電極指数（M＝N）
伝搬U巨離i（d）

220μm

14．Omm

20本
1．1］〔nm

z－cut　LiNbO3基板

伝搬速度咋

z伝搬
3，800m／s
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形の帯域通過特性を示すことがわかる．このことから，中心周波数∫oは，γp／λG＝1727MHz

であることがわかる．また，出力IDTより出力される信号の強度が半分になる通過帯域幅は，

1．OMHzであることがわかった．

　目視によるSAWの励振確認では，周波数∫＝17　MHzから18　MHzの範囲でアルコール表

面のゆれが確認でき，SAWがこの周波数付近で強く発生していることが確認できた，

　次に，図4，3にz－cut　LiNbO3基板上のSAWフィルターの周波数特性の測定結果を示す（4）～（7）．

図4．3（1）にデルタ関数モデルより求めた通過帯域の中心周波数∫o＝17．27MHzを示す．この

結果では，周波数∫＝17．7MHz（図4．3（II））に約一65　dBのSAWによる弱いピークが観測

されたが，帯域幅が狭く，損失も非常に大きかった．中心周波数が約α5MHz高周波側にシフト

し，帯域幅がデルタ関数モデルの計算結果と比べ狭い理由は，IDT電極の静電容量やSAWの

電極間の多重反射による共振の影響が重なったためであると考えられる．また，前述したように

デルタ関数モデルの計算では，電気機械結合係数や伝搬損失が考慮されていないので，計算結果

では，中心周波数∫oにおいて，挿入損失が零となっているが，実際のSAWフィルターでは，通

常，電気機械結合係数や伝搬損失の影響により一10dBから一20　dB程度の損失がある．この

値は伝搬距離dなどによってその値が変わると考えられる、目視によるSAWの励振確認実験

の結果では，強度は不明であるものの，SAWが励振していたことから，今回作製したSAWフィ

ルターは，通常のSAWフィルターと比較して伝搬距離dが長いため挿入損失が大きくなった

ものと考えられる．

4．2．5　まとめ

　デルタ関数モデルによりIDT／z－cut　LiNbO3　SAWフィルターの周波数特性を計算した．

また，試作したIDT／z℃ut　LiNbO3　SAwフィルターのsAwの励振を目視により確認し，周

波数特性をRFネットワークアナライザを用いて測定し，デルタ関数モデルの計算結果と比較

した．

　試作したIDT／z－cut　LiNbO3　SAwフィルターは，　SAwの励振は確認できたが，通過帯域の周

波数特性は帯域が非常に狭く損失が大きいことが確認できた．また，電極の多重反射などの影響

により中心周波数はデルタ関数モデルの計算値より0．5MHz程度高周波側にシフトしている

が，中心周波数φoは伝搬速度品と電極周期λoの値より求めることが出来ることがわかった．
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4．31DT／ZnO／LiNbO3構造SAWブイルター周波数特性

4．3．1　はじめに

　前節では，IDT／LiNbO3構造のSAWフィルターのデルタ関数モデルと実際の測定値を比較

し，伝搬損失は大きく異なるものの，中心周波数は伝搬速度と電極周期の値より求めることが出

来ることを確認した．

　本節では，IDT／LiNbO3構造のsAwフィルターとznO膜厚およびc軸配向性の異なる

IDT／ZnO／2－cuもLiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性の比較を行い，　ZnO薄膜の膜

厚および配向性が周波数特性へ及ぼす影響を調べる．また，通過帯域の中心周波数の値より，

ZnO／z－cut　LiNbO3基板上のSAW伝搬速度を計算し，挿入損失および通過帯域幅の比較から最

適なZnO薄膜の膜厚の検討する．

4ふ2　実験方法

　SAWフィルターには，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルター（ZnO薄膜の膜厚δ＝Onm，

δ一〇と略す）とZnO膜厚δが400　nm，600　nm，800　nmのIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構1造の

SAWフィルターを用いた（それぞれ，δ＝400，δ＝600，δ＝800と略す）．

　ZnO薄膜は，　RFスパッタリング装置を用いて基板温度室温（R．T．）で40分から80分間成

膜した．成膜後，RFスパッタリング装置より取り出した状態の基板の上に前節（表4．1）と同様

の形状のIDTを作製し，　SAWフィルターとした（7）．また，成膜後，　RFスパッタリング装置より

取り出した基板を真空中で500°C，1時間のポストアニール処理を行った基板上に同様のIDT

を作製した．なお，δ；0の基板（2－cut　LiNbO3のみ）は表面を洗浄した後，　IDTを取り付けた．

　SAWの伝搬方向は，z－cut　LiNbO3基板を基準とし，　z方向に伝搬させた．図4．4に作製した

SAWフィルターの構造を示す．

　周波数特性の測定には，前節と同様RFネットワークアナライザを用い，温度制御用ペルチェ

素子上でそれぞれの基板の挿入損失S21を測定した（4）～（6）．

4．3．3　結果と検討

（1）成膜後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターの周波数特性

　図4．5に，膜厚δ＝0（a），400（b），600（c），800（d）の成膜後のZnO／z－cut　LiNbO3基板上に

作成したSAWフィルターの挿入損失の周波数特性を示す（4）～（7）．

　IDT／2－cut　LiNbO3（δ＝0）のSAWブイルターでは，約3・6　MHz（図4・5（a），（1）の周波数），
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（b）cross－sectional　view

図4．4：IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3のSAWフィルター

10．6MHz（図4．5（a），（II）），17．7　MHz（図4．5（a），（III））および24．6　MHz（図4．5（a），（IV））に

ピークが観測された．このピークは帯域の非常に狭い通過帯域と考えられる．図4．5（b）から（d）

の成膜後のZnO薄膜上のSAWフィルターの周波数特性では，IDT／z－cut　LiNbO3のSAWフィ

ルターで観測された図4．5（1）から（III）の周波数のピークの他に，約24．5　MHz（図4．5（b）一

（d），（V））に新たに，帯域幅の広い通過帯域が確認できた．図4．6に（V）（∫＝24．5MHz）近傍の

周波数特性を示す．∫＝24．5MHz付近の周波数特性を詳細に測定した結果，（V）の通過帯域の

中心周波数は24．47MHzであった．

　図4．5（V）の周波数（∫o＝24．47MHz）の通過帯域は，δ＝0のSAWフィルターで観測された

∫＝24．6MHz（IV）のピークの周波数に比較的近いが，図4．6の通過帯域の形状を詳細に見る

と，z－cut　LiNbo3に起因すると思われる図4．5（lv）のピークは，通過帯域内にも観測されてい

るため，この通過帯域は別の要因によって発生したものと考えられる．また，通過帯域の挿入損

失の値を膜厚ごとに比較すると，δ一〇では存在せず，δ＝400では，挿入損失は一47dBであり，
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図4．6：IDT／ZnO／z℃ut　LiNbO3構造のSAWブイルター特性測定結果（∫＝24．5　MHz近傍）

δ＝600およびδ＝800では，挿入損失はそれぞれ一42dB，－43　dBであることが確認できた、

∫＝24．47MHz（V）の通過帯域について，　ZnO薄膜の膜厚がδ＝0からδ＝600までは，挿入

損失が小さくなっているので，出力IDT側に伝達される信号強度は，　ZnOの膜厚の増加ととも

に増加し，δ＝600以上ではあまり変化しない、この結果より，膜厚600nm以上のZnO薄膜を

z－cllt　LiNbO3基板上に堆積させることにより，信号強度の伝達特性が向上することがわかった．

　また，この通過帯域は，δ＝0のSAWフィルターでは観測されなかった点およびZnOの膜

厚が増加すると伝達される信号強度が増加する点より，c軸配向のZnO薄膜をz－cuもLiNbO3

結晶上に成膜した影響と考えられ，ZnO／z－cut　LiNbO3基板ではz－cut　LiNbO3基板とは異な

る伝搬速度を持つSAWが発生していると推測される．中心周波数プb＝24．47　MHzであるこ

とから，式（4．11）よりこのSAWの伝搬速度を求めると，伝搬速度怖は，約5，400　m／sと見積

もられた．この値は，z－cut　LiNbO3基板上のSAW伝搬速度のL4倍であり，ZnO薄膜を膜厚

600nm以上堆積させることにより，SAWの信号伝達強度および伝搬速度が大幅に向上するこ

とが確認できた．

（2）ポストアニール処理後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターの周波数特性

　図4．7に，膜厚δ＝0（a），400（b），600（c），800（d）のポストアニール処理後の

ZnO／2－cut　LiNbO3基板上に作成したSAWフィルターの挿入損失の周波数特性を示す．

　ポストアニール処理後のIDT／ZnO／之一cut　LiNbO3‡薄造のSAWフィルターでは，図4．5（V）

で観測されたZnO薄膜に起因すると思われる広帯域の通過帯域は観測できなかった．しかし，
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∫＝24．6MHz（図4．5（a），（IV）および図4．7（a）一（d），（1））のz－cut　LiNbO3に起因すると思われ

るピークが観測され，膜厚600mn以上のZnO薄膜において，挿入損失の改善が確認できた．ま

た，∫＝38．6MHz（図4．7（II））および∫＝45．6　MHz（図4．7（III））の周波数において，SAWの

高調波成分によるピークが確認された．このピークは，δ＝oのIDT／z－cut　LiNbO3構造のsAw

フィルターでも僅かに観測されたが，膜厚600nm以上のポストアニール処理したZnO薄膜上

のSAWでは，挿入損失が改善され明確なピークとなっている．この∫－24．6　MHz，38．6　MHz

および45．6MHzのピークの挿入損失の変化は，　ZnO薄膜の影響により，SAWの励起効率が向

上し，出力IDTに到達するSAWのエネルギーが増加したためと考えられる．以上の結果より，

膜厚60011m以上のznO薄膜を堆積させたIDT／znO／z－ctlt　LiNbO3構造のSAwフィルター

において，成膜後のZnO薄膜とポストアニール処理後のZnO薄膜では，どちらも挿入損失の改

善がみられたが，通過帯域の周波数および帯域幅が異なっていることがわかった。

　ここで，成膜後のZnO薄膜とポストアニール処理後のZnO薄膜の周波数特性の違いの原因

を検討する．真空中でのポストアニール処理することにより，ZnO薄膜の配向性は向上し，構造

は変化する．第2章2．4節でその結果を示しているが，ここで再度，その結果を図4．8および

図4．9に示す．断面像より，勢開面が成膜後は層状の構造になっていたのに対し，ポストアニー

ル処理後の膜は均一な膜になっていることが確認できた．また，XRDパターンより，ポストア

ニール処理後のZnO薄膜はZnO（002）の相対強度が大きくなっていることから，配向性が向

上したと考えられ，回折角の値から薄膜内の応力が緩和されていることもわかる．したがって，

ポストアニール処理によってZnO薄膜の構造が変化していると考えられる．

　成膜後のZnO薄膜では，膜の構造が層状になっていることから，ZnO薄膜とz℃帖LiNbO3

結晶の結合が比較的弱く，それぞれが独立した状態でSAWを励起，伝搬していると考えられる．

このため，znO薄膜に起因する通過帯域（図4．5（v））が，　z－cut　LiNbO3結晶上のSAwフィル

ター特性に付加された形で観測されたと考えられる．一方，ポストアニール処理後のZnO薄膜

では，膜の構造が均一に変化していることから，ZnO薄膜とz－cut　LiNbO3結晶が強く結合した

状態でSAWを励起，伝搬したものと考えられ，その周波数特性はIDT／2－cut　LiNbO3とあまり

変わらず，ZnO薄膜の影響により，通過帯域および高調波の信号強度のみが増加した形になって

いる．

　成膜後のZnO／2－Cut　LiNbO3基板上にSAWフィルターを構成することにより，基板上を伝

搬するSAWの速度を向上させることができ，測定周波数を高周波化することができる．また，

この通過帯域の挿入損失は，ZnOの膜厚に対して依存性があり，膜厚600　nm以上で挿入損失

が改善されることがわかった．ポストアニール処理後のIDT／ZnO／z℃ut　LiNbO3構造のSAW

フィルターでは，新たな通過帯域の生成は観測されなかったが，膜厚600nm以上でZnO薄膜
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　　　　（a）成膜後　　　　　　　　　　　（b）ポストアニール処理後

図4．8：ZnO／z－cut　LiNbO3断面のAFM像（基板温度室温，成膜時間60分）
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によるSAW励起効率の向上の影響により周波数∫＝38．6　MHzおよび45．6　MHzの高調波の

ピークの挿入損失の改善が確認でき，測定周波数の高周波化が可能であることがわかった．した

がって，膜厚600nm以上の成膜後およびポストアニール処理後のZnO薄膜では，どちらの基板

でもSAWの測定周波数の高周波化と挿入損失の改善により温度測定の精度向上が期待できる．

4．3．4　まとめ

　IDT／z－cut　LiNbO3およびIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターを測定し，膜厚

600nm以上の成膜後のZnO薄膜上のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターでは，

新たに，中心周波数ゐ＝24．47MHzの通過帯域が明確に形成されることが確認出来た．この中

心周波数の値より，SAWの伝搬速度は5，400　m／sと見積もられた、このことから，ZnO薄膜を

z－cut　LiNbO3上に堆積させることにより，基板上を伝搬するSAWの速度を向上させることが

でき，測定周波数を高くすることができる．また，この通過帯域の挿入損失は，ZnOの膜厚に対

して依存性があり，膜厚増加とともに挿入損失が改善されることが確認できた．

　また，真空中でポストアニール処理を行ったZnO薄膜上のIDT／ZnO／2－cut　LiNbO3‡藷i造の

SAWフィルターでは，新たな通過帯域の生成は観測されなかったが，膜厚600　mn以上でZnO

薄膜によるSAW励起効率の向上の影響により周波数∫＝38，6　MHzおよび45．6　MHzの高調

波のピークの挿入損失の改善が確認できた．

4．4結言

　IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターとZnO膜厚の異なるIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの周波数特性の測定を行い，　ZnO薄膜が周波数特性，　SAW伝搬速度お

よび挿入損失に及ぼす影響を検討した．

　IDT／z－cut　LiNbO3構i造のSAWフィルターでは，目視によりSAWの励振および伝搬を確認

し，RFネットワークアナライザを用いて挿入損失の周波数特性を測定した、　z－cut　LiNbO3基

板では，伝搬速度3β00m／sのSAWによるものと考えられる帯域幅が非常に狭い通過帯域と

その高調波によると思われるピークが観測された．

　ZnOを成膜したZnO／z℃ut　LiNbO3圧電性基板上にIDTを作製した，ID「T／ZnO／之一cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターでは，　IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターで観測されたピーク

に加え，明らかに異なる周波数に帯域幅の広い通過帯域が観測された．この新たに発生した通過

帯域の中心周波数の値と作製したIDTの電極周期の値より，成膜後のZnO／z－cut　LiNbO3基板

では，伝搬速度が5，400m／sのSAWが励振，伝搬し，併せて伝搬速度3，800　m／sのSAWも励
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振，伝搬することがわかった．また，伝搬速度5，400m／sのSAWによる通過帯域の挿入損失の

値はZnO薄膜の膜厚に依存し，　ZnO薄膜の膜厚が600　nm以上のとき，明確な通過帯域を形成

することがわかった．

　また，真空中で温度η＝500°C，1時間のポストアニール処理を行ったZnO薄膜上に作製

したIDT／ZnO／2－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターでは，伝搬速度5，400　m／sのSAWに起

因する通過帯域が観測できず，伝搬速度38001n／sのSAWに起因するピークのみが観測される

ことがわかった．このピークの挿入損失の値は，ZnO薄膜の膜厚に比例し，膜厚の増加とともに

挿入損失の値が小さくなり，SAWの励起効率が改善されることがわかった、膜厚600　nm以上

でZnO薄膜によるSAW励起効率の向上の影響により高調波のピークの挿入損失の明確な改

善が確認できた．
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　　　　　　　　（氷温域温度センサへの応用）

5ユ　緒言

　0°C以下で物体が凍結する直前の温度領域を利用した氷温技術において，物体の温度測定は

重要な要素である．これまで，氷温域における温度測定には，熱電対のような点接触形の温度セ

ンサが多用されてきた．このため，対象物の平均温度や温度分布を測定するためには，多くの温

度センサを必要とする（1）．また，花卉や生態膜のようなその厚さに対し表面積が非常に広く，強

度が弱い試料に対しては多くのセンサを接触させることが困難であった．物体の平均温度を数

少ないセンサで簡単かつ正確に測定するためには，面接触形の温度センサが求められている．

　これまでに，様々なタイプの面接触形温度センサが提案されているが，氷温域における温度セ

ンサとしてSAWを用いた温度センサが最も多くの利点があり有効であると思われる．SAWを

用いた面接触形の温度センサは，Poh1氏らにより遅延線形SAW温度センサが提案されている

が（2），圧電性基板表面を伝搬するSAWのエネルギーの一部しか使用しない点およびSAWの伝

搬時間を直接測定している点が問題であり，温度測定の精度向上が困難であった、

　本章では，上記の問題点を解決するためSAWフィルター構造を利用した氷温域の温度センサ

を提案し，IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの中心周波数の温度依存性の測定

を行い，氷温域の温度センサとして基礎特性を検討する．まず，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAW

フィルターとIDT／ZnO／LiNbO3構造のSAWフィルターの中心周波数∫oの温度依存性の測

定を行い，ZrLOがSAWの伝搬速度怖の温度依存性に及ぼす影響を検討する．また，　ZnO膜

厚，結晶性の異なるIDT／znO／LiNbO3構造のsAwフィルターの温度依存性を比較し，o°c付

近の氷温域の温度センサとして最適な膜厚の検討を行う．

5．2SAWブイルター構造による温度測定方法

5．2．1　はじめに

SAWを用いた面接触形温度センサとして，遅延線形SAW温度センサが提案されているが（2），

これは，SAW伝搬速度が温度により変化する現象を受信信号時間の変化として測定するもので
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あり温度測定の精度向上が困難であった．また，受信信号が比較的弱く，ノイズによる誤差の影

響も大きい．そこで，受信信号の強度が比較的大きく，通過帯域の周波数の変化として温度が測

定できるSAWフィルターの構造を用いて氷温域の面接触形温度センサを検討した．

　本節では，まず，SAWの伝搬面の温度変化により伝搬速度が温変化することを用いて，SAWフィ

ルター構造によりSAW伝搬面の温度変化が測定できることを示す．　次に，試作した

IDT／之一cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの諸定数を用いて周波数特性の温度変化を計算

し，その温度変化を周波数特性より測定する方法について述べる．

522　SAWブイルター中心周波数の温度変化

　前章4．2節「デルタ関数モデル」を用いると，SAWフィルターの周波数特性は，

　　　　　　　　　　　　　　∬（ω）＝Hα（ω）」ワb（ω）exp（一元んの，　　　　　　　　　　　　　　　　（5ユ）

で表され，また，入力用・出力用のIDTの電極周期がλoで等しい場合には，その中心周波数は，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　允一㌃・　　　　（52）

で表される．ここで，λoはIDTの電極周期である．また，后はSAWの伝搬速度であり，SAW

が伝搬する圧電性基板の材質と結晶方位により決定される弾性定数，圧電定数誘電率，密度に

より求まる固有の値である．

　一般に弾性定数圧電定数，誘電率を構成する各要素（c乞」，eη，ε5／εo）の温度依存性は，

　　　　　　　　　　　　　X－X・㌍・［1＋・1△T＋・・△T2］，　　　　（5・3）

で与えられる．ここで，X25．cは温度25°Cのときの各パラメータの値であり，α1，α2は温度係

数（α1：×ヱ〇－4／°C），（α2：×10－7／（°C）2）である．ほとんどの圧電性基板ではα1，α2の温度係数

が存在するので，SAWの伝搬速度玲は温度によって変化する．

　SAW伝搬速度の温度係数をα（pprn／°C）とし，　SAWフィルターを構成する基板の伝搬面の

温度が基準温度から△τだけ変化したとすると，温度（τ十△τ）のときの伝搬速度陽は

　　　　　　　　　　　　　叫一咋＋△咋一咋＋α・咋・△T，　　　　　　（5．4）

となる．ここで，品は基準温度における伝搬速度である．次に，伝搬速度玲が温度変化により

△γP＝α・レP・△Tだけ変化すると，温度（T十△T）のときのSAWフィルターの中心周波数潟

は，式（52）で与えられるので，

　　　　　　　　　　　　　　　κ一⊇咋，　　　　（55）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　vご＋α・陥・△T

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　λo　　　ラ
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で与えられる．ここで，♪o＝后／λoは基準温度における中心周波数の値である．式（5．6）より，

中心周波数允の温度による変化量△允＝κ一允は，

　　　　　　　　　　　　　　　△允一竿一α’≒；△T，　　　（56）

で与えられ，中心周波数の温度による変化量△♪oは基板のSAW伝搬面の温度変化△Tに比例

することがわかり，△允を測定することにより，基準温度からの温度変化量を計算できる．

5．2．3　デルタ関数モデルによるSAWフィルターの温度依存性

　SAWフィルターの周波数特性の温度依存性を検討する．周波数特性の計算にはデルタ関数

モデルの式（5．1）を用いた．また，各パラメータには3章3．2節で試作したIDT／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの値を用いた．表5．1に各パラメータの値を示す．なお，z－cut　LiNbO3

のココ軸方向に伝搬するレイリー波（SAW）の伝搬速度玲は，約3，800　m／sであり，温度係数は，

－77ppm／°Cである．基準温度は0°Cとし，－25°Cから＋25°Cまで基板温度を変更した場

合を考えた．計算する周波数は14MHzから20　MHzの問とした．周波数特性の計算結果を

図5．1（a）に示す．

　計算結果より，温度一25°Cでは伝搬速度怖が3807．315m／s（△汚＝7．315　m／s），中心

周波数が17．3060MHz（△∫＝33．3　kHz）であった．また，温度＋25°Cでは伝搬速度怖が

3792．685m／s（△昨＝－7．315　m／s），中心周波数が17．2394　MHz（△∫＝－33．3　kHz）であった．

この結果から，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAwフィルターでは，基準温度（o°C）より温度が下

がると，伝搬速度は速くなり，中心周波数は高周波側にシフトする．また，温度が上昇すると，伝

搬速度は遅くなり，中心周波数は低周波側にシフトすることがわかる．

　しかし，このように比較的通過帯域幅の広いSAWフィルターの特性では，中心周波数付近の挿

入損失の値にあまり差がないため，周波数特性の波形より直接中心周波数の値を検出することは

表5．1：IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの値

入出力IDT
電極周期（λo）　　　　　220μm

電極交差長σれ＝W6）　14．Omm

電極指数（M＝N）　　20本
伝搬U巨離i（d）　　　　　　　　　1．1mm

z－cut　LiNbO3基板

伝搬速度陥

温度係数

⑦伝搬

3，800m／s

－77ppm／°C
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図5．1：IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWブイルター温度特性の計算結果

表52：IDT／z－cut　LiNbO3構i造のSAWフィルター温度特性の計算値

温度　伝搬速度　dL／df極大値　dL／df極小値　　中心周波数　　　　中心周波数

（°C）　　（m／s）　　（1）（MHz）　　（II）（MHz）　（III）（MHz）∫o＝咋／λ（MHz）

　25

　0
－25

3792、685

3800．000

3807．315

15．5175

15．5475

15．5775

18．9625

18．9975

19．0375

17．2400

17．2725

17．3075

17．2394

17．2727

17．3060
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図5．2：基板温度と中心周波数の変化量の関係

困難である．そこで，図5．1（b）のように，挿入損失（L）の周波数げ）に対する変化量（dL／（のを

計算し，その変化量が極大となる周波数（図5．1（b）（1））および極小となる周波数（図5．1（b）（II））

を求め，極大および極小の周波数の相加平均値を中心周波数（図5．1（a）（III））とする方法を検

討した．表5．2に極大値の周波数（1），極小値の周波数（II）および相加平均より求めた中心周波

数（III）と伝搬速度咋より求めた中心周波数ヵの比較を示す．

　図5．2に基板温度と中心周波数の変化量の関係を示す．デルタ関数モデルのようにノイズに

よる波形の歪みが発生しない場合は，相加平均により求めた（III）の周波数と式5．2により求

めた♪oの周波数の間の誤差は，最大1．5kHz（周波数の変化量に対する誤差率4．5％）であり，

十分な精度で中心周波数を検出できることが確認できた．また，中心周波数の変化は式（5．6）よ

り一1．33kHz／°Cの傾きを持ち，直線的に変化することがわかり，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　λo
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・△戊b，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5．7）　　　　　　　　　　　　　　　　△τ＝
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　α・防

により，中心周波数の変化量より基板温度の基準温度からの変化量を求めることが出来ること

がわかった．なお，基準温度を0°Cとしたときは，温度の変化量（△τ）を基板温度丁として取

り扱うことが出来る．
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5．2．4　まとめ

SAWの伝搬面の温度変化による伝搬速度の変化に比例し，　SAWフィルターの通過帯域の中

心の周波数がシフトすることを示した．また，試作したIDT／z℃11もLiNbO3構造のSAWフィル

ターの諸定数を用いて周波数特性の温度変化を計算し，挿入損失の周波数に対する変化の割合

を計算し，その極大値および極小値の周波数より中心周波数を求めることができ，この値より温

度を測定できることを確認した．

5．31DT／z－cut　LiNbO3構造SAWブイルターの温度特性

5．3．1　はじめに

　本節では，IDT／z－cut　LiNbo3構造のsAwフィルターの周波数特性の温度依存性を測定し，前

節で検討した温度測定方法の確認を行う．また，温度依存性の測定結果よりIDT／2－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの問題点について検討する．

5．3．2　実験方法

　試料には，z－cut　LiNbO3基板上に作製したSAWフィルターを用いた．基板上のIDTは，

第3章3．2節で作製した，フォトマスクを用いて作製した．作製したIDTの各パラメータの値

は，前節の表5．1で示したものと同じ値である．

　IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの周波数特性の測定はRFネットワークアナライ

ザ（Agilent　technologies，8712ES）を用いておこなった．　SAWフィルターの入力側IDTにRF

ネットワークアナライザのポート1，出力側IDTにポート2を直接接続し，周波数を0．3　MHz

から50MHzまで変化させて広い周波数範囲の挿入損失S21の周波数特性を測定した．また，次

節のIDT／znO／z－cut　LiNbO3構造のSAwフィルターの温度特性と比較するため，20　MHzか

ら30MHzまでの挿入損失を測定し，24．8　MHzのピークについて温度依存性を測定した．　RF

ネットワークアナライザの端子のインピーダンスとSAWフィルターのIDT入出力端子のイ

ンピーダンスは異なっているが，インピーダンス整合を取らない状態で測定した．SAWフィル

ターの基板温度は，ペルチェ素子により制御し，－27°Cから＋25°Cまで基板温度を上昇させ

る方向で制御した（3）～（7）．
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5．3．3　結果と検討

　図5．3にIDT／z－cut　LiNbO3構造SAWフィルターの0。3　MHzから50　MHzの一20．0°C，

－0．2°C，20．5°Cにおける挿入損失の周波数特性を示す（3）（4）．また，図5．4に20MHzから

30MHzまでの周波数特性の温度依存性を示す（5）～（7）．

　図5．3（1）に伝搬速度咋＝3，800m／sのSAWによると思われる狭い通過帯域が観測され

た．－0．1°Cにおいて，その中心周波数は，約17．47MHzであり，挿入損失は一64．7　dBであっ

た．また，－20．1°Cにおいて，図5．3（II）および図5．4（II）の周波数にピークが観測された．こ

れは，温度の上昇と共に小さくなり，約一10°Cで無くなった．周波数，約24．8MHz（図5．3（III）

および図5．4（III））に通過帯域が観測された、この周波数以上でも，ほぼ等間隔に弱い通過帯域

が観測されていることから，（1）の高調波によるものと考えられる．

　全体の周波数特性の温度依存性を見ると（図5．3），温度が上昇するのに従って，僅かに周波数

特性全体が低周波側に移動することがわかった．また，その移動量は，低周波数側では比較的少

なく，高周波数側では多くなっていた．

　次に，20MHzから30　MHzの狭帯域の周波数温度特性（図5．4）より（III）のピークの変

化を検討する．－20．0°Cにおいて，（III）のピークの周波数は，24．85　MHzであり，挿入損失

は一60．9dBであった、基板温度が一〇．2°Cに上昇すると，周波数は24．78　MHz，挿入損失は

一59．6dBとなり，20．5°Cでは，周波数は24．71　MHz，挿入損失は一59．1　dBとなった．（III）の

ピークの挿入損失の温度による変化は，（II）のピークに起因するものと考えられる．広帯域の周

波数特性では，（II）のピークは約一10°Cで消滅したと述べたが，その影響は0°C以上の温度

に及んでいることから，（II）のピークはSAWフィルター表面への結露による水分の付着とそ

の結露によるものと推測される．

　（III）のピークは，帯域が狭く，その最大値が明確に読み取ることが出来るため，RFネットワー

クアナライザの出力値より24．7MHz付近の極大値を読み取り，その値を中心周波数として温

度依存性を調べた．図5．5にIDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの（III）のピークの

中心周波数温度依存性を示す．各温度における中心周波数♪oの変化量△∫は，－0．2°Gにおけ

る中心周波数ゐを基準として求めた．

　中心周波数の値は温度が上昇するとほぼ直線的に低周波数側に変化することから，SAWフィ

ルターの構造を利用した温度センサが可能であることがわかった．図5．5の中心周波数の変化

率は，近似直線の傾きの値より一3．56kHz／°Cであり，温度係数αは，－144　ppm／°Cと算出さ

れた．また，近似直線との最大誤差は7．39kHzであった．このことから，IDT／z－cut　LiNbO3構

造のSAWフィルターの温度検出精度は最大誤差2．1°Cであることがわかった．信号強度が小

さかった低温側に誤差の多くが集中していることから，受信IDT側で検出する信号強度が小さ
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　　　　図5．5：IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWブイルターの中心周波数温度依存性

いためノイズによる影響があると考えられる．

　試作したIDT／z－cut　LiNbO3構造SAWフィルターの氷温域における温度測定精度は目標値

には及ばないものの比較的良い値を示していた．その誤差の多くは，受信側IDTに伝達する信

号強度の不足によるノイズが原因と考えられる．従って，SAWの伝搬距離を広げると，さらに

誤差が増加するものと考えられるので，受信側IDTに伝達する信号強度を大きくするための圧

電体2層構造基板が必要となる．

5．3．4　まとめ

　IDT／z－cut　LiNbO3構1造のSAWフィルターの周波数特性の温度依存性を測定した．中心周

波数のピークの挿入損失は一60dB程度であり比較的信号強度が小さかったが，温度による周

波数シフトがほぼ直線的に変化することを確認した．中心周波数の変化率は一3．57kHz／°Cで
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あり，最大誤差2．1°cで温度測定が可能であることがわかった．また，IDT／z－cut　LiNbO3構造

のSAWフィルターの誤差の多くは，受信側IDTに伝達する信号強度の不足によるノイズが原

因であると考えられるので，測定精度を向上させるためには受信側mTに伝達する信号強度を

大きくする必要があることがわかった．

5．41DT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造SAWフィルターの温度特性

5．4ユ　はじめに

　前節において，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターを用い，面接触形温度センサの動

作を確認した．IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターでは，受信IDTにおける信号強度

が弱いため検出精度が不十分であった．

　本節では，伝達される信号強度が大きいZnO膜厚600　nm以上のIDT／ZIIO／z－cut　LiNbO3

構1造のSAWフィルターを用い，周波数特性の温度変化を測定し，　ZnO薄膜が中心周波数の周波

数温度依存性に及ぼす影響を確認する．また，ポストアニール処理したZnO薄膜上のSAWフィ

ルターの高調波を用い，測定周波数を高くした場合の温度測定精度向上の可能性を検討する，

5．4．2　実験方法

　試料には，RFスパッタリング装置を用い，基板温度R．T．，雰囲気ガスAr（80％）＋02（20％）

で成膜後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターおよび成膜後，真空中で500°C，1時間の

ポストアニール処理した後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターを用いた．それぞれの

SAWフィルターのZnO薄膜の膜厚δは600　nmおよび800　nlnとした．基板上のIDTは，

第3章3．2節で作製した，フォトマスクを用いて作製した．作製したIDTの各パラメータの値

は，本章5．2節表5。1に示した値と同じである．

　IDT／ZnO／2－cut　LiNbO3‡藷i造のSAWフィルターの周波数特性の測定はRFネットワークア

ナライザ（Agilenもtechnologies，8712ES）を用いておこなった．　SAWフィルターの入力側IDT

にRFネットワークアナライザのポート1，出力側IDTにポート2を直接接続し，周波数を

20MHzから30　MHzまで変化させて広い周波数範囲の挿入損失S21の周波数特性を測定した．

また，ポストアニール処理後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターでは，高調波を用い，周

波数の異なる通過帯域の温度依存性を測定するため，40MHzから50　MHzまでの挿入損失を

測定した．RFネットワークアナライザの端子のインピーダンスとSAWフィルターのIDT入

出力端子のインピーダンスは異なっているが，インピーダンス整合を取らない状態で測定した．
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SAWフィルターの基板温度は，ペルチェ素子により制御し，－27°Cから＋25°Cまで基板温度

を上昇させる方向で制御した（3）～（7）．

5．4．3　結果と検討

（1）成膜後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターの温度特性

　図5．6（a）に膜厚δが600nm（δ＝600）の成膜後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造SAW

フィルターの20MHzから30　MHzの一20．0°C，－0．2°C，20．5°Cにおける挿入損失の周波数

特性を示す．また，比較のため，IDT／z－cut　LiNbO3構造SAWフィルター（δ＝0）の周波数特

性を併せて示す．

　図5．6（a）の成膜後のmT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡黄i造SAWフィルターは，24．5　MHz（図5．6（a），

（III））付近で一42　dBの挿入損失を持つ帯域通過フィルター特性を示すことがわかり，温度の

上昇と共に低周波数側にシフトすることが確認できた．成膜後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡藷i

造S．AWフィルターの通過帯域は比較的広いため，波形より直接，中心周波数允を検出するこ

とが困難であった．このため，本章5．2節で検討した，挿入損失の周波数に対する変化量を微

分（dL／（のにより求め，その極大，極小値より中心周波数を検出する方法を用いた．基板温度が

一〇2°Cの時の変化量（d五／（のを図5．6（b）に示す．変化量（∂L／〔のの値より，変化量が極大お

よび極小となる周波数∫1，∫2は，それぞれ∫1＝22．71MHz（図5．6（b），（1）），∫2＝26．23　MHz

（図5．6（b），GI））であった．この周波数の値より，相加平均∫o＝（∫1＋∫2）／2を求め，中心周波数

を∫o＝24．47MHzと計算した．

　基板の基板温度を一20．0°Cへ変化させたとき，中心周波数♪oが高周波数側ヘシフトする

ことが確認できた、また，21MHz付近の波形が僅かに変化することがわかった。これは，

IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルター特性でも一20．0°Cで変化していることより，

z－Cut　LiNbO3単結晶基板の影響により僅かに歪みが発生したものと考えられる．一方，基板

温度を20．5°Cへ変化させたとき，SAWフィルターの周波数特性は，中心周波数允が低周波数

側ヘシフトすることが確認できた．

　成膜後のZnO膜厚δが800　nm（δ＝800）のSAWフィルターにおいても同様の周波数特性

とその温度依存性が確認できた．このSAWフィルターの場合は，－0．1°Cにおいて中心周波数

は24．71MHzで，挿入損失は一43　dBであった．

　図5．7にδ＝OIDT／2－cut　LiNbO3構i造のSAWブイルター（図5．6（IV）），δ＝600（図5．6（III））

およびδ＝800のIDT／znO／z－cut　LiNbO3構造のSAwブイルターの中心周波数允の温度依

存性を示す．各温度における中心周波数允は，上記の微分法を用いて求め，－0．1°Cにおける中

心周波数允の値を基準とし，中心周波数の変化量△∫を求めた．
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表5．3：IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターの温度特性

ZnO膜厚　測定周波数（0°C）挿入損失（0°C）

　δ（nm）　　　　　　（MHz）　　　　　　（dB）

周波数変化率

　　（kHz／°C）

　0
600

800

24。78

24．47

24．71

一59．6

－42．0

－43．0

一3．56

－3．24

－2．79

ZnO膜厚
　δ（nm）

温度係数　周波数最大誤差　温度測定最大誤差

（ppm／°C）　　　　　　（kHz）　　　　　　　（°C）
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　δ＝600の成膜後のZnO薄膜上のSAWフィルターの中心周波数（図5．7（III））の変化率

は，近似直線の傾きの値より一3．24kHz／°C，温度係数αは，－132　ppm／°Cであり，δ＝800の

SAWフィルターでは，変化率は一2．79　kHz／°C，温度係数αは，－U3　ppm／°Cであった．なお，

δ＝0のピークの周波数の変化率は，－3．56kHz／°Cであり，温度係数αは，－144　ppm／°Cで

あったので，ZnO薄膜の膜厚δが厚くなると，中心周波数の変化率が減少することがわかる．こ

れは，ZnOの温度係数が一30　ppm／°Cであることから，膜厚が厚くなるとZnO自体の温度係

数に近づくためと考えられる．

　次に，成膜後のZnO薄膜上のSAWフィルターの温度センサとしての精度を検討する．δ＝600

のSAWフィルターにおける近似直線との最大誤差は18．61　kHzであった．また，δ＝800の

SAWフィルターでは，最大誤差は一5．27　kHzであった．このことから，δ＝600およびδ＝800

のSAWフィルターの温度検出の最大誤差はそれぞれ，5．7°Cおよび一1．9°Cであった．これら

の値は，検出目標値±0．5°Gに対し非常に大きな値であり，δ＝600の時はIDT／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルター（δ＝0）の最大誤差2．1°Cよりも大きな値となっていた．この原因は，

図5．6（b）の挿入損失の微分波形（dL／4∫）よりわかるように，極大（1）および極小（II）となる周

波数の近傍でノイズの影響を排除できず，正確な中心周波数の値が算出できなかったためと考

えられる．

（2）ポストアニール処理後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターの温度特性

　図5．8に膜厚δが600nm（δ＝600）のポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3

構二造SAWフィルターの20　MHzから30　MHzの一19．9°C，－0．1°C，20．0°Cにおける挿入損

失の周波数特性を示す．

　ポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造SAWフィルターの挿入損失の周波

数特性は，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターと同様図5．8（1）の周波数に鋭いピーク

が測定された．このピークは非常に鋭いため，測定波形より直接，挿入損失が極大となる周波数

を読み取ることができ，温度の上昇と共に低周波数側にシフトすることが確認できた．このピー

クの周波数および挿入損失の値は，基板温度一〇．1°Cにおいて24．62MHzおよび一4ユdBで

あった．

　基板の基板温度を一19．9°Cへ変化させたとき，挿入損失が極大となる周波数が∫oが24．70MHz

となり高周波数側ヘシフトすることが確認できた、また，挿入損失の値は，－42dBとなり，出力

IDTに到達する信号強度が減少することがわかった．一方，基板温度を20，0°Cへ変化させた

とき，SAWフィルターの周波数特性は，中心周波数允が24．55　MHzとなり，低周波数側ヘシフ

トし，挿入損失が一40dBとなることが確認できた．
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表5．4：ポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡善造のSAWフィルターの温度特性

Zn．O膜厚　測定周波数（0°C）挿入損失（0°C）

　δ（nm）　　　　　　（MHz）　　　　　　（dB）

周波数変化率

　　（kHz／°C）

　0
600

600

800

24．78

24．62

45．69

24．72

一59．6

－41．0

－42．0

－39．0

一3．56

－3．88

－6．88

－3．73

ZnO膜厚
　δ（nm）

温度係数　周波数最大誤差　温度測定最大誤差

（ppm／°C）　　　　　　（kHz）　　　　　　　（°C）

　0
600

600

800

一144

－158

－151

－151

　7．39

　3．12

　6．76

－6．81

　2．1

　0．8

　1．0

－1．8
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　ZnO膜厚δが800　nm（δ＝800）のポストアニール処理後のSAWフィルターにおいても同

様の周波数特性とその温度依存性が確認できた．このSAWフィルターの場合は，0°Cにおい

て中心周波数は24．72MHzで，挿入損失は一39　dBであった．

　次に，図5．8（1）のピークの約2倍の周波数にある高調波（第4章4．3節，図4．7（III））を用

い，測定周波数を上げた場合の中心周波数の温度依存性を調べた．図5．9にδ＝600のポストア

ニール処理後のZnO薄膜上のS．AWフィルターの挿入損失の周波数温度依存性を示す．測定周

波数は，40MHzから50　MHzまでとし，基板温度は，－20．0°G，0°C，20．0°Cである．

　このピークの周波数および挿入損失の値は，基板温度0°Cにおいて45．69MHzおよび一42　dB

であった．基板の基板温度を一20．0°Cへ変化させたとき，挿入損失が極大となる周波数が∫oが

45．83MHzとなり，挿入損失の値は，－43　dBとなることがわかった．一方，基板温度を20．0°C

へ変化させたとき，SAWフィルターの周波数特性は，中心周波数∫oが45．57　MHzとなり，低周

波数側ヘシフトし，挿入損失が一41．5dBとなることが確認できた．

　図5．10にIDT／2－cut　LiNbO3構造のSAWブイルター（図5．6（IV））およびδ＝600および

δ＝800のポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡蕃造のSAWフィルターのピーク

周波数の温度依存性を示す．

　膜厚δ＝600nmのポストアニール処理後のZnO薄膜上のSAWフィルターのピーク周波数

∫＝24．62MHz（－0．1°C）の変化率は，－3．88　kHz／°C，温度係数αは，一指8　ppm／°Cであり，

δ＝800のSAWフィルターのピーク周波数∫＝24．72　MHz（0°C）の変化率は一3．73　kHz／°C，

温度係数αは，－151ppm／°Cであった．また，δ＝600のSAWフィルターのピーク周波数

∫＝45．69MHz（0°C）の変化率は一6．88　kHz／°C，温度係数αは，－151　ppm／°Cであった．な

お，δ＝0のピークの周波数の変化率は，⊃．56kHz／°Gであり，温度係数αは，－144　ppm／°C

であった．成膜後のZnO薄膜上のSAWフィルターの通過帯域の中心周波数の変化率はZnO

薄膜の膜厚が増加すると減少していたが，ポストアニール処理したZnO薄膜では，　ZnOの影響

によりピーク周波数の変化率および温度係数が大きくなる．これは，ZnO薄膜の配向性および

構造の違いによるものと思われる．成膜後のZnO薄膜は，　c軸配向性が弱く，層状の構造をし

ていた．このため，z－cut　LiNbO3基板に対する密着性が低いと思われるので，　ZnO自体の温度

依存性を示しやすい傾向があると考えられる．一方，ポストアニール処理後のZnO薄膜は，強

いc軸配向を示しており，構造が均一で密度も高くなっていた．このため，z－cut　LiNbO3基板で

励起，伝搬するSAWの影響を強く受けるため，挿入損失の周波数特性で現れるピーク周波数は

z℃ut　LiNbO3基板とほぼ同じ周波数になり，ピーク周波数の温度依存性も比較的近い値になる

と考えられる．

　次に，ポストアニール処理後のZnO薄膜上のSAWフィルターの氷温域温度センサとしての
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精度を検討する．δ＝600のSAWフィルターのピーク∫＝24．62　MHz（－0．1°C）における近似

直線との最大誤差は3．12kHzであった．したがって，このピークを用いた時の温度検出精度は

最大誤差0．8°Cであった、また，δ＝800のSAWフィルターのピーク∫＝24．72　MHz（0°C）

では，最大誤差は一6．81kHzであり，温度検出精度は最大誤差一1．8°Gであった．温度測定に

∫＝45．69MHz（0°C）の高い周波数を用いた場合は，周波数の最大誤差6．76　kHzであったの

で，温度測定における最大誤差は，1．0°Cであった．

　IDT／z－cut　LiNbO3構造とポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAW

フィルターの∫＝24．6MHz付近のピークを用いたときの温度測定誤差の値を比較すると，挿

入損失の値により温度測定誤差が異なることがわかり，出力IDTに到達するSAWの信号強度

が大きいほど温度測定誤差が小さくなることがわかる．

　一方，周波数の異なる∫＝45．69MHz（0°C）を用いた場合は，周波数の誤差は比較的大きな

値であった．∫＝45．69MHz（0°C）のピークでは，減衰域の挿入損失の値（減衰量）に傾きがあ

り，この傾きが温度により変化したことが誤差を大きくした原因として考えられる（図5．9）．し

かし，ピークの変化率が大きくなったため温度測定誤差は小さな値となることがわかった．この

ことから，測定周波数を高周波数化することにより，温度測定精度が向上できることがわかる．

　以上の結果より，ZnO膜厚600　nm以上のZnO／z－cut　LiNbO3の圧電体2層構i造の基板を用

いることで，受信IDTに到達する信号強度が大きくなり，ノイズによる影響を軽減でき，測定精

度の向上が可能であることが確認できた．また，圧電体2層構造の基板を用いることで高調波

の挿入損失も改善ができ，高調波を用いた測定が可能となり，さらに温度測定精度改善の可能性

があることがわかった．

5．4．4　まとめ

　膜厚δ＝600nmおよび800　nmの成膜後のZnO薄膜上のSAWブイルターおよび同様の

膜厚のポストアニール処理後ZnO薄膜上のSAWフィルターの挿入損失周波数特性の温度依存

性を測定した．成膜後IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡蒋造のSAWフィルターでは，周波数24．5　MHz

付近に現れる広い通過帯域の中心周波数の温度による変化率を求め，ポストアニール処理後の

IDT／ZnO／z℃ut　LiNbO3‡黄造のSAWフィルターでは，24．7　MHz付近に現れる帯域の狭いピー

クおよび高調波45．6MHzの帯域の狭いピークの挿入損失極大値を示す周波数の温度による変

化率を求めた．また，それぞれのSAWフィルターについて氷温域における温度センサとして，

温度検出精度の検討を行った．

　成膜後IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡韓造のSAWブイルターの通過帯域の中心周波数の温度に

よる変化率は，約3．O　kHz／°Cであり，膜厚の増加に従い変化率が減少することを確認した．一
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方，ポストアニール処理後のIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡薄造のSAWフィルターでは，変化率は

約3．7kHz／°Cであり，膜厚の影響はほとんど見られなかった．変化率の値および変化率の膜厚

依存性の違いはZnO薄膜の配向性と構造の違いによるものと考えられる．

　温度検出精度は，成膜後のZnO薄膜上のSAWフィルターでは，中心周波数の検出誤差が大き

くなったに対し，ポストアニール処理後のZIIO薄膜上のSAWフィルターでは，受信IDTに到

達する信号強度が大きくなり，また通過帯域の幅が狭くなることからピークの極大値の変動が検

出しやすく，良好な結果が得られた．また，ポストアニール処理後のZnO薄膜上のSAWフィル

ターでは，高調波ピークの挿入損失が改善されるため，高周波での測定が可能となり，ピーク周波

数の変化率を大幅に増加させることができ，温度測定精度の向上が期待できることがわかった．

5．5結言

　SAWの伝搬面の温度変化により伝搬速度の変化がおこることを利用し，　SAWフィルターの構

造によって温度が測定できることを示した．また，ZnO薄膜の膜厚および配向性の異なるSAW

フィルターを測定し，ZnO薄膜の周波数温度依存性に対する影響を検討した。

　2－cut　LiNbO3圧電基板上およびZnO／z－cut　LiNbO32層構造圧電基板上に作製したSAW

フィルターの通過帯域の中心周波数の変化は，すべて直線性を示しており，温度センサとして使

用できることが確認できた．成膜後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターでは，中心周波

数の変化率は膜厚に依存し，ZnO薄膜の膜厚が増加すると変化率は減少することが確認できた．

一方，真空中で500°C，1時間のポストアニール処理したZnO薄膜上に作製したSAWフィル

ターでは，中心周波数の変化率は増加したが，膜厚依存性は認められなかった．この違いは，ZnO

薄膜の配向性および構造の違いに起因するものと考えられる．また，高調波を用いることにより

高い周波数での測定が可能となり，ピーク周波数の変化率を大幅に増加させることができ，温度

測定精度の向上が期待できることがわかった．

　通過帯域の帯域幅の異なるSAWフィルターの周波数温度特性の比較により，通過帯域の帯域

幅により温度測定の誤差が変化することが確認でき，帯域幅が狭く中心周波数が容易に検出可能

な通過帯域の形状を持つSAWフィルターが望ましいことがわかった．また，通過帯域幅が狭く

挿入損失が異なるSAWフィルターの周波数温度特性の比較により，挿入損失の値により温度測

定の誤差が変化することを確認し，挿入損失の値を小さくするため，ポストアニール処理を行っ

たZnO膜厚600　n皿以上のZnO／z－cut　LiNbO3基板が挿入損失の改善と測定誤差の減少に有

効であることが確認できた、さらに，ポストアニール処理後のZnO薄膜上のSAWフィルター

では，高調波ピークの挿入損失が改善されるため，高周波での測定が可能となり，ピーク周波数



94 参考文献

の変化率を大幅に増加させることができ，温度測定精度の向上が期待できることがわかった．
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第6章　結論

本研究は，SAWフィルターの構造を利用した氷温域の面接触形温度センサを提案し，その基礎

特性の検証を行うことを目的とした．

　まず，SAWを励起，伝搬，検出する圧電体基板の条件を満足させるための圧電性基板として，

圧電体2層構造のZnO／z－cut　LiNbO3基板を作製し，　RFスパッタリング方によるZnO圧電

体薄膜の成膜条件の決定を行った．次に，試料の面積に対応した大型のIDTの作製するため，線

幅可変レーザービーム描画装置および温度補正を用いた水晶振動子実時間膜厚モニタ装置を試

作した．さらに，ZnO／z－cut　LiNbO3基板上にSAWフィルターを構成し，電気的特性および温

度依存性を明らかにし，この構造のSAWフィルターが面接触形氷温域温度センサとして使用可

能であることを示した。

　本章では，本研究で得られた成果を総括する．

（1）ZnO／LiNbO3基板の成膜条件について

　SAWフィルター構造の温度センサの高周波化と低損失化を行うための圧電体2層構造の

圧電性基板として，ZnO／LiNbO3基板を検討した．強いc軸配向膜を得るために，　RFスパッ

タリング装置を用いて，ガラス，y－cut　LiNbO3，128°∫otッーcut　LiNbO3，拾cut　LiNbO3および

z－cut　LiNbO3の5種類の基板上にZnO薄膜を成膜し，薄膜の表面，膜厚および配向性を確認

した。

　RFスパッタリング法を用い，Ar（80％）＋02（20％）の混合ガス雰囲気中，基板温度鞠＝330°C，

成膜速度10nm／minの成膜条件で，　z－cut　LiNbO3結晶上に成膜することにより，最も強いc軸

配向のZnO薄膜が得られることを明らかにした．また，成膜時間を長くすると，それに比例し

て膜厚が増加し，成膜時間60分以上で良好なc軸配向のZnO薄膜が得られることが確認でき

た．さらに，室温で成膜後のZnO薄膜では，膜の構造が層状になっていたが，ポストアニール処

理することにより配向性が向上し，膜の構造が均一な状態に変化することが確認できた．

（2）線幅可変レーザービーム描画装置について

　SAWフィルター構造を用いた面接触形氷温域温度センサを作製するため，大型IDT作製の

ための基礎技術であるフォトリゾグラフィー技術について検討し，線幅可変レーザービーム描画
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装置の試作および評価を行った．

　縮小露光法，密着露光法およびレーザービーム描画装置によりパターンを作製し評価した．そ

の結果，密着露光法およびレーザービーム描画装置によるパターン描画で良好な結果が得られ

た．レーザービーム描画装置では，ステッピングモータ駆動精密ステージを用いたベクタスキャ

ン方式によるパターン描画方法を提案し，さらに収差を有するレンズを用い，デフォーカスによ

る線幅可変機能を実現した．ベクタスキャン方式と線幅可変機能を用いた塗り潰し方法により，

描画時間が短縮出来ることを明らかにした．

（3）蒸着膜厚のモニタ制御装置について

　特性にばらつきのないSAWフィルター構造を用いた面接触形氷温域温度センサを作製する

ため，蒸着膜の膜厚制御技術について検討した．

　水晶振動子法を用いて蒸着中の膜厚を実時間でモニタする装置を試作した．膜厚モニタ装置

は，どのような装置でも使用可能とするため，膜厚情報を含む信号をレーザー光で転送する方式

とした．また，水晶振動子の温度補正のための特別な設備をなくすため，予め測定した水晶振動

子の温度変化のデータを用い，数値計算により温度による誤差を補正する方法を提案した．これ

らの方法を採用した水晶振動子膜厚モニタ装置により膜厚を制御した結果，3．0％の誤差率で

膜厚を制御できることを示した．

（4）SAWフィルターの電気的特性について

　mT／2－cuもLjNbO3構造のSAWフィルターとZnO膜厚の異なるIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3

構造のSAWフィルターの周波数特性の測定を行い，　ZnO薄膜が周波数特性，　SAW伝搬速度お

よび挿入損失に及ぼす影響を検討した．

　ZnOを成膜後のZnO／z－cut　LiNbO3圧電性基板上にIDTを作製した，IDT／ZnO／z－cuもLiNbO3

構造のSAWフィルターでは，IDT／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターで観測されたピークに

加え，明らかに異なる周波数に帯域幅の広い通過帯域が観測された．成膜後のZnO／2－cut　L輌NbO3

基板では，伝搬速度が5，400m／sのSAWが励振，伝搬し，併せて伝搬速度3，800　m／sのSAW

も励振，伝搬することを確認した．また，伝搬速度5，400m／sのSAWによる通過帯域の挿入損

失の値はZnO薄膜の膜厚に依存し，　ZnO薄膜の膜厚が600　nm以上のとき，明確な通過帯域を

形成することを明らかにした。

　また，真空中で500°C，1時間のポストアニール処理を行った　ZnO薄膜上の

IDT／ZnO／z－cut　LiNbO3構造のSAWフィルターでは，伝搬速度5，400　m／sのSAWに起因

する通過帯域が観測できず，伝搬速度3800m／sのSAWに起因するピークのみが観測されるこ
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とがわかった．これは，ZnO薄膜の配向性と膜の構造の違いによるものと思われる．このピー

クの挿入損失の値は，ZnO薄膜の膜厚に比例し，　ZnO膜厚の増加とともにSAWの励起効率が

改善され，膜厚600mn以上で高調波ピークの挿入損失の明確な改善が確認できた．この高調波

ピークを用いることで温度センサとしてのSAWフィルターの高周波化が期待できることを述

べた．

（5）SAWフィルターの温度依存性について

　SAWの伝搬面の温度変化により伝搬速度の変化がおこることを利用し，　SAWフィルターの構

造によって温度が測定できることを示した．また，ZnO薄膜の膜厚および配向性の異なるSAW

フィルターを測定し，ZnO薄膜の周波数温度依存性に対する影響を検討した．

　z－cut　LiNbO3圧電基板上およびZnO／z－cu七LiNbO32層構造圧電基板上に作製したSAW

フィルターの通過帯域の中心周波数の変化は，すべて直線性を示しており，温度センサとして使

用できることが確認できた．成膜後のZnO薄膜上に作製したSAWフィルターでは，中心周波

数の変化率は膜厚に依存し，ZnO薄膜の膜厚が増加すると変化率は減少することが確認できた．

一方，真空中で500°C，1時間のポストアニール処理したZnO薄膜上に作製したSAWフィル

ターでは，中心周波数の変化率は増加したが，膜厚依存性は認められなかった．この違いは，ZnO

薄膜の配向性および構造の違いに起因するものと考えられる．

　通過帯域の帯域幅の異なるSAWフィルターの周波数温度特性の比較により，通過帯域の帯域

幅により温度測定の誤差が変化することが確認でき，帯域幅が狭く中心周波数が容易に検出可能

な通過帯域の形状を持つSAWフィルターが望ましいことがわかった．また，通過帯域幅が狭く

挿入損失が異なるSAWフィルターの周波数温度特性の比較により，挿入損失の値により温度測

定の誤差が変化することを確認し，挿入損失の値を小さくするため，ポストアニール処理を行っ

たznO膜厚600　nm以上のznO／z－cut　LiNbO3基板が挿入損失の改善と測定誤差の減少に有

効であることが確認できた．

　本研究の結果より，膜厚600nm以上のZnO薄膜を真空中で500°C，1時間ポストアニール

処理したZnO薄膜上に構成したIDT／ZnO／z－cut　LiNbO3‡善造のSAWフィルターは，氷温域

の面接触形温度センサとして使用可能であることが確認、できた．本研究に用いたSAWフィル

ターのSAW伝搬面の大きさはIDT間距離1．1mm，幅14　mmであり，測定周波数は24．6　MHz

または45．7MHz近傍である．この条件での温度測定の最大誤差は0．8°Cであった．さらに，

ポストァニール処理後のZnO薄膜上のSAWフィルターでは，高調波ピークの挿入損失が改善

されるため，高周波での測定が可能となり，ピーク周波数の変化率を大幅に増加させることがで

き，温度測定精度の向上が期待できることがわかった．
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　米子工業高等専門学校電子制御工学科の雑賀憲昭教授には，米子工業高等専門学校に勤務し

た当初から，数々のご指導やご助言を頂き，現在の研究活動の基礎をご教示いただきました．ま

た，実験を遂行する上で多くのご協力をいただきました．ここに深く感謝の意を表し，厚く御礼

申し上げます．

　本論文をまとめるにあたり有意義な議論と丁寧な御指導を頂きました鳥取大学工学部電気電

子工学科の安東孝止教授および応用数理工学科の逢坂豪教授に深く感謝いたします．

　実験を遂行する上で，米子工業高等専門学校物質工学科の小田耕平教授ならびに鳥取県産業

技術センター応用技術部生産技術科の玉井博康氏には多大なるご協力を頂きました．ここに感

謝の意を表します．

　社団法人氷温協会の山根俊弘理事長ならびに株式会社氷温研究所の山根昭彦代表取締役には，

氷温技術について適切な御助言を頂きました。深く感謝いたします．

　鳥取大学大学院工学研究科博士後期課程情報生産工学専攻に入学し研究を行うにあたり，鳥

取大学工学部電気電子工学科の教職員の皆様にご協力を頂き，多くのご助言や励ましの言葉を

いただいたことに深く感謝いたします．

　さらに，本研究活動に対し，ご理解をいただきました米子工業高等専門学校　鈴木　充校長を

はじめ，教職員の方々に心よりお礼申し上げます．また，この研究期間中，米子工業高等専門学校

電子制御工学科の諸先生方には，特別の配慮を賜りました．厚く御礼申し上げます．

　最後に，本研究活動に対して理解を示し，支えとなってくれた家族に心から感謝します．
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