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第 1章

序論

1.1 研究の背景

01近機脅干泡必符の移~体通1， iや衛星通信なとの紙しい通信機器が急進に発展作展し

だした。要求される性能が加速度的に噌Jにしているために次州一新規俗新機縄が現れ
技術の陳腐化が激しい。新規な機路の実現のためにそれにJrJ~'られる点子には従米には

ない向性能は当依として、小閉経股化!コストダウ J 低消費電力など要求カ喝をしい.泊

侶槌器に"多くのフィルタ泰子が使われるがこのフィルタ必fは礎器の科竹を大きくた

イ，するので特に附党のテンポが辿ぃ。動作 IQ.JIIl.によりフィルタ菓子'"【フィルタ ~;t

体フィル夕、セラ、ックフィルタ。州性表面波フィルタ等に分航されそれぞれの特憶に

応じて。急会雌内の各箇所で適当なものがf~糊される。

上J~フィルタの中でも姉性表則被フィルタは通過僻峨や位相特性を複雄に向山にほ，t

できる特慨を;;するために，通過膏'i~を決定する肝4 な附所で使則されている。 万本

フィルタは抑作家而援という繊維な物'"現象を利川した，f;fであるので JHの，l1，11刊

製には他のフィルタにくらべて備段に高度な泊".技術が必貨とされる。この』明性J(I(II披

フィルタの特性"材t将の組み合わせ電械のパタ-/き撃の灘f仰裂の条件により傾維に密
化するので作製条件の検討には綿々な附燈が伴う.そのために!般通な材料や，輸府構

造t電纏の配眠等についてはまだまだ検Mの余地がある。また仰性表而械はJト線形で線
維な渡動であ句集礎的にも興味深い.このような背蹴から。本la文では優れたIlm:物件を

有する LiNb01を対象に樽臓の漸規作製日去の此みその結晶偶遣と也会t的特性の材価さ

らには弾性表面波特性の解併を特に島敏物質との網開怜を考慮して行い将来の出向能側

性表面談素子実現の可能怜を倹付した.

まず本章では，本研究での主震な羽目である側悦点耐波に関する，.縫's>Iiについて説明

する。さらに，ぷ研究での対象拭科であ句 1優れた庄司E性とともに興味深い特異な物性を
有する LiNb03材科の錨特性について解説する。



1.1.1 弾性褒面誼素子

い1体，'，にはI'illJ.l(a).(b)の模式凶に司す憾な縦波およひ繍披バルク披がf，搬しうるが
それに加えて州M.J<凶i臨もfj;厳しうる。 l記バルク波は物質全体がJ'動し{ぷ慣するが
州性"曲ii肱1J.1"]附{けのよっに永山がより強〈振動L.J<:IfIIに沿って{ぷ徴する有機で l持尚
司11吋1川宮市よって初めて見出された。

融融関醐軸
f.'縦波 (bl椴披 {け側怜表曲i波

開川綴披峨波抑性表l耐披の変"分布

電子主Fへの応JlJJ特に閉そ吏なのは庄司E物質表耐を(i:駁する蝉性表耐披である.電気

日 ~j' と 9様性点耐波との金換に"古くから凶1.2(a) の憾なくさび形変換拙が【"くから川

いられて急たが"屯物質の場合は同閃"けのようなすだれが也候変換椛{川町，Ii~i・ allra附

，h，，<，r:1I川}を刷いることができる.材料点画に<L松に金凶を形成するだけで作成

が簡単な JD'Jによって姉性表面1波が広〈利用されるよつになった.

'Eau~科衣耐を伝徹する弥性表而漉はn:屯効果が附与して現象が領権4こなり (1)I{ayJ('igh

t寵 f2)疑似抑性拘制法(Lt-akysu巾 n.wilve). (3) I品、p披 (4) 昧沢被('"酬a\\"il V<' I，~の

性質の7もなる多縄の蝉性表面l波が符イFする.これらの弾性表而放の似指速度や変位分.;
を航続的4求めることはー却を除いてほとんど不可能であり、電子，11拠機による散仙.."

に納らざるを仰ない.

電気入力

f.)くさび形変換機 (b)すだれ状旬正体変換格

制1.2電気姉性表曲l波の変換器の艇式i吋



この司社品川雄の性質特に'，1i，健械に比べて後れた作l'iを引mし利'"した議fが似性
1<剛被ぶ fであり (1)忽似1<耐付近にエネルギ が集中していることからぶ而で波の

削仰ができ JUをプレーナ構造にすることができる (1)(.ふ般速笠が 1..'.Skm/sと屯健

i院に比べて術迎いに雌いことから蛍 l'~lII l 、歓【 :11 7.のJ.'d i.皮敬僻燥で小明高性能のM

飾業Fを')(Jj!しやすい。たとえば1(:lIlの 1/1縦長"屯健雄(光::lx lO"m/~) ではj'.'\m川

であるが州性長山雄(l.i:¥'bOl'J1HJ.lI.、，'ul:1伽)0"'1けでは J!""にな町大組な小明化
がはかれる (3)エネルギが夫前lにm'l'し官庄が向くなるので非線形効果や光度やT
導体q，のキャリ?との強い相句作川が則伴できる (11ぷ(11裂に1(の裂何4ま衝が利川

できそノ 'J::"'1ク化が特効といった椅慨を作っている。このためフィルタ 足単位線

刈安定佐保協 コ〆ボルパや g.智 .ì\:;'{~効果を利川した光ft.l li'J;{fなどの多彩ないり処J'Il健

能を"する明性1<1町波MIが提案作製されている.
川いるJJ'ilL材料は仰性衣而披，IUの特性に大きく!diするので材科の選択1:1'[(要であ

る。材料に求められる特性は (1)高周波化のために(i;殿述'"が大きいこと (1))にきな屯

気機微~，合係数川電気エネルギから織健エヰルギに変換される割合幼i判(:1 1 小さ

な2極度係量生，(1)ft;搬則夫が小さいこと，(.'¥)ピ ムステアリノグ幼思{表山披が山がって

J並行する効!I!:)'(>例制r効"が小さいことなどである。

代4史的な材料の抑性点(~i波特性をJ;;.l.lに，ぶした。 I結成係教がo になるカソトが(r: /I:

するので町米水品(αSi01)般も広く 111いられてきた..副1)['[，:ほ刊は良いものの電気

機織結合係数が紙く伝鍍迎，~も小さい。

そのために、第動体通制等の尚附披怖が必要な'"近の通f，~俊加の~，何点而披uには

これまでの材料に比般して仏艦虚脱がJにきいl.iNhO、系材料が川いられるようになってき
た。またl.i/¥bO，は能気機織結合係散がP=4%以!と向いので幼守良く仰性衣山訟が

励振でき通過僻峨を広くとることができる.ただ他の材料とJt敏Lて避妊叫)IIJi:.lJ虻係

散が大き〈温度交定性が良〈ない欠点がある.この大きな温度係数はl.i:-<bO，を.t(-1二川
いる際に勅に川闘とされている.そのためLi:>;1灯、の表的Iに LiNh()，とは辺のii.:.班係数

を宿する諸問』を...積させて描瓜特性を改持する漏i虫仰悦表耐披なとのより低いi:.l.J庇係

敏が得られる扱動モードを利用するなどの解決策が伊，;，されてきた.

しかし，近年の高附波化や向結合の追 Rにはこの l，i.'¥bO，でも間に合わなくなりつつ

ある.そのため衝しい伝般モードやバルクにかわコて部腺材料の利川が検，:.1されている.

実際 LiNhOゾ《ルクにおいてはより高速なむ、厳モードの倹川が行われその結栄治 1

の(，般机尖はあるものの伝俄巡度が6000.70仰"，/.唯"俊健私/，合係歓1.i1O%以!という

那2漏洩弾性炭耐i庄が見出されている。 '.ll

)j最近は製燃は支衡が進み高品質なf華版が得られるようになってきたので!この利111

も与えられるようになった.材料を樽際化して他の材斜と細み合わせることによのそれ

ぞれの材科の特徴を中かしたより良い特性が則待できるからであるolFJl艇はごく符易に
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衣t.t，l.i:¥I>O，の諸特科

踊I!.'!:

高品質な肢が得られる ZnOがよく取り lげられた.最近では t¥l:¥it膜を'"いたr;"OO¥l¥/'

以 lの尚速度低描度係訟のぷ了の作製川や高鮎合が則待されるI¥XbO/1や pχl吋のr.
膜化が行われている.高速胞という内では申し分ないダイヤモノドの薄膜を泰子に'"い

た備投の同町披化も行われており， ZnO 滞膜と組み合わせて 10倒 Om/s以 lの巡l食が得

られている。"まん後迩するように Li;.lbOlの薄膜化も期待されている.

1.1.2 LiNbOJの物性と薄腫化

ニオプ儀リチウム LiNbO"は優れたU電性従気たそγ幼児Eおよび非線形光予幼*をイlす
る材料としては;(研究されてきたーその旗本的な;t物性を表1.21こ勾す.

しかし後退するような特典な強議電特性を有することが明らかになるにつれ現住で

はその紡，)品物性に関する研究も盛んに行われている.，ド節ではまず結晶の作製法につい

てさらには結品構造および各縄特性について順に誕明する.

まず!鮎M，作限法であるが l ，i:-;b03 '1'.拡，lhU.錦融';I~ 1 げ法 ((.7~)(hr~bkii1.:)で刊製き
れているoLi.O.~b20$糸の相関を閑t.:Iに4 すが，これから分かるように r，i/Nb組成比

はかな句狭い鎖峨でしカl.i:-:ho"r .1 1~ られない.そのため r ，iNb03パル夕刊作料品後述す

るような LiNb03it膜においても その結品作製においては Li/;.Ib組成の制御が恨燥な

鍵になる。

LiNbOaは錨湯電体であり自発分担をもっている.引き上げられた l.i:-'<bOJI.1日発分換

はラ J ダムでありマルチドメイ;.>(1\1川~idom副日多分雄)暢泡になっている。マルチド

メイノになっているとパルク全体としては庄司E性は鎗現しないのでH電体として利111す

るためには自発分極がそろっている!いわゆるモノドメイ ;'>(M。帥domain，tr.分..)構造
にする像作いわゆる分担処現をする必要がある.分仮処贈をするには結晶が常議電~Iか

ら強紛電相に変化する温度であるキュリー温度近傍で結，1:，に唯非(約三V/<"I")を加える
必要があるoLiNb03のキュリ 温度は 1210・【と高いということと1継点に近いという

ことのために分極処理"婚しい.そζで。電界を加えながら結晶を引きtげるという手法



。 10 20 30 40 50 銅 ro 冊鮒醐

，伽0‘ L・!O(耐略的

同 ].:1: I.hO. jI; l~Oも系の相同"

が良く 111いられている.以上のことから1.i:'¥1>0-，の結晶仰製l必いてはl.i/:'¥h細l成とれ

強分似の制御が"要であることがわかるー

l.i !'i hO.，の給，\/，t~造"キュリ一点以下では例，.，のような禍逃で傑イルメナイト (11"

I1 wnil..: チタン鉄鉱)栂追である。l.i~['OJ!J: 3 )Y，¥l，系 (:Im)の料品系に凶 L.Z倣Ic伺)

が II'!I対私舗 X伺(“舗)が鋭耐1内にある。

l.i:"1>O品，'"w，では閃 IA(b)にボすようにI.i+イオ〆とお1>'+イオ/!J:QI←イオ Jがt構成
する織M~の川に位置している。I.j+イオ/と :'\b“イオノ"敵素腐の中間点からは少し

ずれており、このために結晶の反転対称性がなくなり、自発分極が鐙現する。鮎果として

凶 1'< に4 されるよヮに分桜柏は r 袖力向となる。また Li~bO，の向党分傾"イオ〆の

{設耐が変位することによりn食分彬の彬性が変わるいわゆる変位相であることがわかる，
変位するイオンは阪もイオシ 1 待合旬、さいLi+イオ ν である。そのt.~rを例l.!".iに"寸.
キュリ ，';以卜の低iiJ.では間際.Iiイ埼 Jの構成する 角形つまり Ir~述の織ぷ附の前後 2 附

所に安福己点があ旬、I.i+イオ/はどちらかにU#.する!つまり低地では強瓜電体になる.キ

ュリ一点以 lの向品では椴誕イオ Jのなす三角形の削隔が広がって Li+イオンが織M輔の

刷lにf>i.ll'tするようになるために常湯池体になる。議j邑付近では←角形の附附が小さく
なり Liイ4νの通過が閑慢になるために，l.i:¥'1I01の分傾の制御つまり Li!¥bOJの分械処

用l左前述したように凶櫨であるのである.以 lにl.iNhO.Iの鮎，¥/，構造と fl先分祢の111米に

ついて遊べた。
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次に LiNbOIの必屯分幅約併について説明する。まず他の鮎.11，にない特興な特性をも

っ分傾について述べる。チタ J ンルコノ殿鉛 I'Z"Iやチタ〆何度バリウム BTO~;の→般の

強誘電体出E界を加えると分4・k艇が起きるために草地でも強埠?也性ヒステリンスル

プが観測5れる.しかし，前注したようにLit¥bo3rillbJ.l.では分像以転が附娘であるので

ヒステリ y スル プはまったく飢制きれない.これは凍結状態と時ばれている.分概反

転が時様ということは強*'1l特性としては抗電界が械めてノにきくなったとJ1えられる.

そこで.この杭屯界の湖沼が試み均れている。剥返を絶縁泊中で行ったりパルス状の高

地"を加えるといった特別な 1夫をして排価した結果!抗電緋は 300kVjnn，D発分梅"

']1""/'"・"川という館山がなされている.
またi特錬な1.訟によるLiNbOJの分幅反転の研究も盛んに行われているー電子ピーム
を結，1/，に附射しながら電界を加えると分帳を反転させることができる。叫また1 本来は

光4事故路の作製T法である1円鉱倣やプロト J交t換を行って分権を反鉱させることもでき
る。川これらの照射された電子ビームや鉱散するイオンが結晶構造に侃らぎをうえるた

めに前述したLけイオンが符坊に動くようになって分傾反転が起こると考えられている。

これらの乎法を1日いて局所的に分傾反転を起こして分極のバターニングを行い引IG(Scc

olldllarm凹 icGf'n('ration 第，"凋波発'主)業 F等の作製に利閉することが行われて

いる.

各相強4長官E体材料の日発分械とキュリー点をまとめたものを閲1.6に示す。'"これを

見ると他の強滋電体と比鮫して Li!'ibo，ri口発分傾キュリー点とも倫段に大きな値を持

ち、先の凍結状態に加えて，Li¥'lバ"の自発分艇は，.礎物性として非常に興味深い.

ところでy その後れた正電特性や電気'"学効果から LîNbOJバルク ~結品は各格安子に

則いられてきたがi 特性改善や他の嘉子との一体化への期待等から l ，i~b03の薄膜化も試

みられている.樽際化の研究は70年代から行われてきた。角初"・膜応用に関しては，多

給品のl，i:"lbOJ級が仲られ庄司E性を示したことや叫 LiNbO，1軍服た導放路が作製できるこ

とi川計算により LiNbOJ!o.Al10J構造で大きな電気後健結合係散が期待できること川

等!興味探い結果が示された.また。物撃に附する研究としては LiNbOJアモルファス薄

膜が異常に大きな訴電車を示すことも報告された.川そのため，LiNbOJI事膜の研究が引

き続き行われたが、計算で仮定した Lil'<bOJ(]OO)/o.Al10九構造"作製が凶鰻なことや，良

質な簿偶作製が擁しいこともあり!誕らく LiNbO~薄膜の素子起用は進まなかった.

以後も研究は続けられたが。光線波路r~1聞に附する研究が多く，特にいNb03臓の大き

な光導程度路繍失が問姐にされた.庄司E性や電気光学効果を利用するためには前述のよう

に自発分帳が繍っていな〈てはならず線本的な間掴であるにもかかわらず LiNbO，膜

についてこれに附する検討はあまりなされなかった。さらに， I.iNbO.1li興味深い分極特

性を有することを前で述ぺたが， LiNb03膜の向発分極tこ綿Rした研究，""もあまりな

かった.また， LiNb0311J膿の側性表面波必周に綱してもしばらく研究きれなかった.
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舵返!製膜1土や製股条件について検付された結集良質なI.iNbOι棋が俳られることが

憾円されている。..，また Li.¥lゅ，エピタキyヤル滞膜の鮎.¥1，成以に附する紘健研究や似

f的手而 lへのI.i対bO.，成長も試みられるよヮになったo")f:!..，I 通幻技術の急速な党
民も背肢にはあるが本研究を合めて実際に作製できる LiNbOJ眼多梢例法』こおける

f悦夫刷披特性の検.tIがなされた結果 H.Hな詩作が期待できることカ旬、5れ川州性

炎耐波特刊にl則する研究も刷えてきた。尚則被化が朋待できる(，./¥1，0.，や集繍例路との

体化もできるSiJ/i;似 t川へのl.i1¥bO.，t:!股が行われている.Z，由来梢を付加したダイヤ

モンド櫛肢によ η自優れた州科J(llli波特性が得られることを先に触れたが ZnOのかわり

にl.i;.ihO，線級と組合せてより市川波化合尚結合を阿ることも槌案されている。川

現"の急速な辿f.i機砲のi!f.J.1.<をl!J設にして今後のLiNbOa薄膜の僻党に必いては押何

点刷披ti;.:川を指向した研究がさらに要求されるようになると思われる。また基礎僻宛と

して薄般の自発分械にllllした研究もなされる必震がある。本研究はそれらに比えるも

のである.

1.2 本研究の目的

さま..まな情報通削機器仁帰性表而波ヨ民自立現1<では必震不可欠な議fとなっている。

催れた"包材料である LiNbO"の薄膜化を行って!その弥性表而法特性を鱗析し。.10子L~

川への指針を得るのが句研究の11的である。

弾性衣削披"子はほとんどの通信機器に広〈月Iいられてお旬近"の情鰻過日移動体
辿伐の完8露 骨及によりますます高性能な嘉手が求められている。 Li~hO、は優れた白

磁電気光で材特でこの 仰怜ぷ面波様子だけではな〈光お子にも広〈川いら

れるようになっている。素子特性の改善のためにさらに畳近は0'伝雌!i向 カット }j
{なの検討 (2)梢班モードなどの高次モードの追求，(:1)~j;'f電体湾股(ガラス。サファイ

ア}との組み合わせ等が拭みられているがこれらの)jf};で"性能liiJJはわずかであ句，

限界が近いと恩われる。しかし， U:'¥bOJを簿膜化して，温度 fi徹速度の良町な格似千

噂体!I;.仮守安価な属板と組合せることができれば栴段の向性能化がはかれると8えられ

る.Ui¥bOJの海豚化により現状の打聞が期待できるところに本研究の宣義がある。また

特性の良いL・!Cb<h阪が得られl.f.f，il;'処JIP..tfである Si¥Wコ〆ボルバの6有効}事化ゃ1t
変調~fなどの光噂濃路ぷ Iへの Li弐 bO"薄膜のI日目といった新しい民間l も期待できる。

，~節までに迩べたように， UNb03以外の微々な材斜も倹Mされているが，特性の tで

μNb01iit膜はそれらに比べて布利である。さらに。近年 Li~bo"r事肢に附する僻究が逃

みI.iNb03薄膜の仰性表岡被応mが現実性を平野ぴてきた。
);前進したような μNbO，の興味ある物性!特にそのか傾特性が多散見出されてお

り 9.'01LiNb03製膜においては街奇な現観が出現する可能性も向い。そのために，LiNbO.I 



のr~際化に閲する研允"具体的な#チ1ê.;川としても将衆性があるが，.健冊宛としても興

味様い研究である.

研究内平等としてはまず作裂した LiNb01部膜の鮎品性配向組成製際条例 /1;似によ

りどのように変化するか実験 考務する.この結果から作製条件の段通化仁よ"良質な

湾関をI!Iるとともに!各純科性を調べて仰られた部股が議fにHUIJ'可能かどうかさらに

既存の材料にJtぺ特伐改尚ができるか検川しいおhO，1事限の.#Hi:.:1IJの凶I能性について
採る.

1.3 本論文の構成

同 I.Tに本省文の構成問を"、す。

"'，釈で"本研究の1flit11 的~，色について述べた。まず電子同封。J/;{として成作

広 <mいられている抑性&j~j波Jí;{の11/途党民そして深姐について説明 Lf.: o その l で

11'.則lに必o!とされている側併波.f;{の大輔な特件改持や将米のJにきな佳腿のためには材

料の樽朕化が必o!不可欠であり本研究はそれに沿うものであり帳川的に，(Y:Jを深いこと

を述べた.

さらに!霞も慣れた捌性衣山雄素1材科のひとつのL.i:¥'同 3の物性について説明し特

にL.ir;'bOaは興味濃い特典な級官IHr傾特性を持つことを述べた.1.i¥"bO.I拠隠において"

さらに械々な特典な現象の発現が即j待でき本研究で行ったLiXbOJiI事般のfH.:!.，;y.価は

電f材料の底礎研究としても非常に意義のあることを誕l則した.

tf， 2 t;'(では線膜作製法および製限に11/いる雄継を合めた裂膜条件守!のI.i:-;b() ， i\~眼の

作裂について"'べる.，ド研究で川いたプロセスの低極化やJにきな製眠速攻ゅの利点を持

つプレーナ"マグホトロ Jスパァタ法について説明する.勝慨によって議了射性はノにき

く変わると'1えられるが，本研究では尚刷液化がHfJ{.与できるサフγイア尚川被化に加え

1‘糧事体集術桝路とのー体化が朋f暑できる Si ローコストなガラス 怖段の尚1M械化がは

かれるダイヤモンド掃臓血似をmいた。さらiこお禍法似u一良質なLi:'¥hO，地臓を得る
ための条件について述べる。

第2f，'lで議(-1i::1IIに趨した各柑島板 lにLi:'-ihOJ膜が作製できることを説明した後艇

の評価を ~:I 取で新劃限法による膜質改袴をm4 "f，\:で。限の川悦J( IIIÎ核物件を第乃市で

述ぺる.

第3躍でli.LiNhヲ沼市恨の訓価をr.限作裂の"礎研究および必用の観点から行う ol.i[，;hO.，
薄膜は徴細情遣や自然分概の分'"牒内の応力等にバルク~結品には見られない簿般将fl

の興味深い物性を有すると与えられる。そこで!作製した l ，iXhO~1事艇を、.，屯澗íi!エキ

ルギ一分散周回令反射X線刷41i，t十によりそれらを評価した杭拠1.;:-<110"簿恨の鮎品成民に

関する知見を得るとともに持軍服内に仰のするひずみ、分傾についても初めて明らかにする.
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また応川の副市から Ji;-{性能に大きな影腎を及lます.tt流屯』特性，級官E喝などの電気
的特性についても述べる。

第4唱でli.Li:-;bO，のスパヅタ製膜中に外織から屯界を印加するいbゆるバイアスス

バッタを術観i行い配向性 lい~~分維や1<而駐さ"を細ぺる。割腹終値優迎条件の倹

刊といった従米の製眼下剛に比似してイドf-<t.の能界印加の特磁は船艇的に肢の特性を附j
御していることである.

吋手法により外部からの"緋印加により1!1られる簿臓の分傾が制御できることを初め

て見11\したーさらに配向も制御できこれまで附様であった ~iOl.Lへの配向順の刊別も

可能であることも見1['，した.また製験中の電界が膜の成長に&1ます影響をスパγタ製股

のII!構から"じる.

第5章では。弾性1<而披特性の.11切II!解析とよ干価を行った@各種第仮}に.".I'!の良い

I.iNLl03f車膜が1"られたのでI次の段胸骨として まずJI算機解併を利問してb鍍巡1!I:.itt
気機被結合係滋雌延時間i副主係践の押刊1<耐披許制を調べる。ぞれから事n脅迫の'"
過な条件を比11¥し海艇の角降板結果はパルク取結品にltぺて改持されることをゆlらかにす

る。さらに実際に.，tftf1裂して特性を澗定し計11鮎壊とよく一致することおよびバ

ルクに対して特性が改自存することを擁認する.本市ではLi:-;hO.!樽膜をmいることによ
り，バルク，~結晶に比較して大幅な改稗が則待できることを示す.

第6章では仰られた縮瞳を各承ごとにまとめて総括とし、 Li:-;I岬，糟阪の将来の民慢

を述べる.
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第 2章

LiNb03薄膜の作製

2.1 諸言

慣れたH能性や電気克手特性をiiする LiNbOaの樽膜化が期待きれている。そのため
1"，，[何らがまず3械スパノタによりよえみた川のを初めとして各州スバッタ法 LI'I':(I';'I

川円愉s，'El'itaxy)，l)M川(弘101付¥llar]l，..amト'，1)山 xy)川【 VD{什問刊刊1Vapour I)~p。

叫剛)， ')So1.G..1法"レーザ アプレーンヨ/等の微々な方法により金 ~o. ステンレ

ス吋 Si，，"IWO.，刷 MgO町ガラス IUlLiTIIO"II)等の名縄革似kでl.iNbQ.，の簿隈化が

拭みられてきた。しかし(1)組成のLiとおbの惑気It:は非常に大きく異なるので組成制

御が鑑しい 1:.Li NbO，ができる r ，i/~b 網ll&'，比の健凶は狭いので再現住良< l.iNbO，itf膜

を作製するのは闘錐である。 (2)さらに菓子応用のためには湾膜に収屯性や電気先学

効果が発現しなくてはならず、そのため滞膜の結品は最低限配向している必要があるが

LiNhO"臥!r.'l膜を得るのが難しい.(.1)そのうえ膜がマルチドメイ J になりやす〈附憾

な分幡処卑が必li!になる場合がある等といった開姐点のために， LiNbO"の出品質な作

剥は閑盤であった.

本研究では組成ずれが小さく列強l匂の材料を低温で作製できることに加えて製限速度

も大きなプレ ナ-'rhrマグネトロンスパッタ装置を刷いてl.iNhO，if艇の作製を試みた。

さらに!良質な U:-:hO]1尊腺を得るためにスパッタ条件や紙脱なパノファ帽を吟Pぶした.

"傾材科としては目指刷披低コストヰと噂体集輸M路との 体化が附れる等の特磁をそれ

ぞれ，;する(l.'¥1:0、ダイヤモ〆ド薄膜ガラス!仙のJ).;似を川いた。ガラス日i)t，似.1¥

にダイヤモンド薄膜，.似』に"，民f応IIIが可能なl，i:，¥I>O"燃が得られたという鰍行はない。

さらtごX線M祈をJIlいてイド研究で作製した l，iNbO，i!f.膜の配向性必よぴ組成を紳価した.
本爺ではまずJl]pた，1マグネトロンスバッタ旋慣の服"およぴ利点等を脱明したのち

l.iNh03の薄膜作製法について清細に誕明した。各基似 lに作製した肢の配可性を明らか

にし量過な制限条件を見出した。さらに刷いた，.仮材料の特何!裂腺憐構!利点につい

ても考第した。

16 



2.2 製膜方法

2.2.1 スJてッタリング法

般電気体'1'に刷体をさら寸と尚エネルギ』のイオ Jや'i'何瓜 fなどが同体11出に衝唱障
を与えl<耐の物質がたたきmされる.このJJ1<!lをスバッタ!A発もしくはスパソタリング
JJ1'"という。スパッタリング法はこの現象を判"'しタ ゲJト物質からたたき11¥された

原子やイオ〆を基似lに職摘させて薄膜を形成する}j法である。(')高級点材科を低i晶で

i事膜化できる， (2) 組成ずれが少~い(:1)1授の付着プJが大きい(')特異な紡品情追が俳

られるといった特徴があるため各傾材科の製服に広〈用いられている。

スパγタリシグ法，，)にき〈分けるとIr.i疏 概スパ 7タ');.-グ法と尚司被 (rf)スパッタ
リノグ法の2つの方法がある。前流 械スパゾタリシグ法ではターゲットからの熱制射

や司H 衝骸による"しい基板iliUf{I:Hで限n劣化を起こしたり タ ゲノトとして金属
干導体得の部屯何物質しカ使えず材料選択の山，"肢が小さい怜の欠点がある sそのため

この方法"本研究で取り微うような絶縁体の裂映にはl同かないa

，(スパyタ'J:.-グ法でriJ!堂側肱m:iI(可能となる。そのため絶鍬体材料のスパノタリノ

グが可能となる..(マグネトロ Jスパソタ '1;.-グ法は付着速度を期すために"スパ Jタ

リ〆グY去を改良した乎誌である.図:Uに，(プレーナマグネトロ〆スパ yタ"恨の概時

凶を示す。通常の，(スバッタ笈置とYもなるのは陰縛であるターゲノトのドに同2.2のよう

なプレーナ剛のA<久磁石が組み込まれている，'iである。ぷ耐に発'1:するプラズマはこの

櫨，;によるタ ゲγト山lの肉交磁界によってタ ゲノト近傍で '1ノグ状に間じ込めら

れて肱電が集中し，尚帯皮のプラズマを鎗引させることができる.このため、，(マグネト

ロンスパγ タリング訟をmいるとい)プラズマによるIl;躯iJ.l.IStのl界が併械で与る (2)
恨の付精進度が大幅に槻加するり}スパヅタガスの膜'1'への入り込みを軽減できる布の

改鋳をはかることができ多掬多JiI進の薄朕を作製するのにJiIいられている。

他のJ.iNhOJ簿際作製の研究で良<Jflいられているf.Wと比較すると 1.1']<' は IIllnO(

近辺の高温効f必要なうえ、スマ JチがJにさいJ，~似材科 l に仇製するのは附婦である。〈、[)

Sol-(;什法では良質なI.iの版科を得るのが強しくまだJ，い鮎県は"<られていない。これ

らの問題がないためレーザーアプレーンヨ Jが鍛近よく"'いられるようになったが謀党

粒子はイオン化していないので!本研究で婿腿に行った印刷屯界事の 1夫が劫*的でない

と考えられる.そのためみ研究では Lii¥hO，他谷穐材料簿股のバ守裂に，(マグネトロンス

バッタを用いた.



1;1121:，[マグホトロノスパ J夕1);，-グ法択の概略凶
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開:.1.2ターゲット舗の11注

2.2.2 製腹装置と割腹手順

本研究では後市にで述べるように廊恩院議置では不可能な屯界印加等の機能の付加を

行った.これらの変吏により製厩条件は大き〈彰署を受けると考えられるので再斑併の

億If.ttiうためにも，まず l.iSbO岬隈の作製叫lいた襲限に付いて説明するol.iXh耐

のみならず PL，ZnO、AIX専の各組制特についても製曜は"プレ】ナマグネトロνスパ

γタ装置([J勉アネルバ靴製部PP.2101l)を1目いて行。た.1を慨の偶成金関2.:1にd、した.

ニの告を慣"スパγタ室町スパッタガス供給呆排気系 6福岡接電凪マッチぷグ制時，.
e医加熱闘路，水冷系等によ句暢成されている.以 Fにそれぞれについて誕明する.
スパフタ宅{チ.ンパJ" ヒータ加集長によ句 1田~(' .J;11でペーキングができるよ今に

なっている.スバッタ喰内の属板ホルダ舗はターゲットの1"に般慌しターゲット 必
依岡田，橿{以後.JS.依岡聞‘曜と略する}を的制m問、5211111・の聞で調節で怠るようになっ

ている.またターゲット下の永久信Iiによ。てターゲヲト l帽には 100(;醐制栴l庄の他界

を脅dさせている.ターゲγト1J:I.i団('0，と Xh30，の悦合焼成栂末を版科としてホットプ

レスにより作製した健.. ~ターゲ?トを IIIいた.後述するが Nb に比べてI.iは内藤盛しや

すいのでターゲットの組成比として 1J: I.i 過刷~綱1"' としI.i/:o.:h= 1.1，1.2.2.0の3緬

鎮の也のを噂備してf!lllJした.
スパッタガスはガスボンべからレギュレータ，3)jパルプを慌て設置にfO給される.さ

らに，バリアプルリークパルプで櫨雄訓節したずスがス'('7タ哨へ噂人される.スパッ，

ガスにliAr，Ozの梶合ガスuいた.ガス組成の訓盤のため組成Jtとして^"岨%.初完
，j(珊.曲%，50%のS績割のずス.mいてスパ.，.を試みた.
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Rowヲ"'m，
開 2.3:rfマグネトロンスパッタリ νグ告を附の偶成

俳気"ターボオ~;.-プでおこなっておりチャンパ室内を 10酢rorr台まで排気すること

ができる.

接被"低抗加熊ヒータにより般向gootまでl加熱できる。アモルフアス L・Nb03の結
晶化温度lま500"('といわれている同のでこれで十分と考えられる.一般に製服極度は

得られる膜の品質に太きな影響を与えるので，正確な温史認f糊と温度制御が必寝不可欠で

ある.スパyタ中はチャンパ内にlま強J)な高附放と電子 イオ〆があるので!温度計測に

は特に枯窓が必要である。そこで旗仮温!.!r.iO定にはンース曜の熱1it対を捌いて また

熱起司tJJ此欄器への銭前1[11"の入m司路は他の刷路とは絶緑化して!またンースと1主催ヒー
タ聞の川lに薄い俗僧石英底値を配して絶縁を健保した.これらの絶緑化をしなくては強
))'な荷周波ノイズのMり込みが起こる固また rID自動i邑度制御麓置(ンマデ J社製I)SM

3)によって製眠中は基線極度を 定温度に保った.

大まかには以下のような手順で製膿を行っ t~.

l象板を地似ホ"ダに取りHけて A島伎を加熱しながら:txJO叶仰『以トになるまで
排気制rう。

2スパソタガスを噂人し!ガスJ正))を IxlO-1γOH純度まで Hγて肱屯が附飴させた

後、ガスIEを組定鍬(敏歓 IOmTorr)に調節する.

3ターゲソト表面の不鈍物を除去しターゲプト来耐の4大態を安定させるために、，[人

'" 



&1.1 日の物性指定数

"ボ 1

醐 I 7i U 酬 I..2て訂百円

jJを5U-IKOV.にしてンヤノタ を閉じたままスパγタを行う。これはプレスバッタ

様作と呼ばれ!後献で識舗するが，10分間]fl.l.!l:必要である。

1.rrパワ を政疋値にしてンヤッタ を聞けてスパッタ地績を行う。

2.3 基板材料

先に述べたように U:-ibO.1の海膜化は各傾第似 lで拭みられてきた.本研究'"与に何十全

!I耐議案fへのli:;./Hの制点から Si'l'.私，ffi"舷とサフγイア眼鈷品集舷およぴダイヤモザ〆
ド薄膜基継をIIJいた。作基仮に付きその基板}にLiNbOJを海膜化することの1主義利
点"よぴ目指すデバイスや梅似の性質について以卜に説明する.

(a)Si単値晶

Si l.t l込〈知られているように乎樽体材料で‘集積 I~II節句，.， 1.: 1&も 11.:.<111いられている屯

f材料の つである。そのために高純真な't..':.tした市結晶やウエハが比較的符劫に人予

でき!さまざまなお酬で研究開発された純泉その物"に関する知見が多〈取微技術も

ほぼ擁立されているoSi ~匹鈷 11，のJ r.æ ZtをP. 1.1 に不す。

Si IにLiNbOaの優れたIf.屯膜や光ヴ膜ができれば今まで個別に'k'Rされていたm鮒
器や伯母処煙筒路曾の能動禁Fと仰作品<Ifli談議fやた蒋議議fなどの憐能A伝子との 体

化が期待できる。そのため‘引，.似iにW';bOJの製膜が比みられている.しかし J.iNbO.，

は磁化物であるのでSjlp.紡品怨似 iに前接製膜した場合は尚 l.iNhOJ界lfirに日0，限が

できるので..貨が悪化してしまいI山1>0，の興味探い諸電気料刊"利川しにくくなる.ま

た、錨皐復は導電性があるために LiN以ゐの界而が竃気的に飼節されてしまう。そのた

めに素子の表耐議進度が置くなるとL、う問旭もある。その斜拠民ら<LiNbO"の特性を

発仰できる臓が鮪 J~結晶必板 l には得られていなかった。

そこで，-研究ではSit:1こ水処気何度化等であらかじめSi01限を作製したものを雄似に
川いることにしたo Si02の指定敏は表 2.2 に局、す。I.i NhO]では温，~係致が大きいという
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1<，.，剖0，(協触れ集}の物加計定数

附旭があるが同Oj!J:Jl"l.!!i:係数の符サがL;:'¥bO_，とは逆で必fのiJ.:.ISt特性の改昨が期待
できる.ただ何011引高島敏[r(上に製版した地合も配旬映を得るのは附穫でアモルフ γ
ス股や多，'，，¥1，膜しか得られないので自党分艇が別失して"電性や電気光苧効果なとの機
能性を~勺てしまヮ。そこでアモルフ γ ス tにも梓劫に配F叫奥が仰られる材料をパッフ

ァ柄に111いた.

日iO，jSiJへの製膜"ガラス lへの製腹と同等の結果が則待できるのでイド研究ではこ

れらをまとめて倣った.

(b)n-AI，O".錯晶

r・ Ab()~U: l.iNbO.JのI~迭と矧似でコラ〆ダム帰途と時ばれている.

l.i ~hOIの凝イルメナイト備過においてl.i.Nb イオンを，\1で慣き燃えればほぽ n AhO.， 

の鮎，¥1，楕造になる.そのための AI10"Jには Lil¥hO"がエピタキンヤル成lえすることが

朋侍されるoLiNbO.J.m-{込数 11n.AI~Olの桃子定数と a 舗で 8.22%.c 側で 6，;0%の誌が

あるー

o-AI10.，1ま硬肢が大きいので時速が大きく(綴放で '00削"'/，以 1'，)議Fの高周波化
が開れる.また，製膨仮係数は U;-;bOJに比べて小さいので温度騎性の改稗も問れる.

本研究では光応用"彼わないが LiNbOal.ta.AljOaより h~~1i棋が大きく1.i NhO:IÌ帯膜は

光噂波路になるので，これまで克導法協の作裂をめぎして内 AbO.l.Y<似』の Li~hO.，製眠

ヵ111われてきた.JU~:たなどの問姐のために良い光洋事性をもった眼はまどあまり得られ
ていないものの(I.Alj03!f1.札払上では l.ii¥"bOa7)奮エピタキンヤル成長することが知られ

ている。

本研兜ではこの日同3エゼタキンヤル肢の弥性表面訟削』を見込んで代点。切なカ γ

トであるαAI，03(OO.I)副， (11-0)耐 (01.2)1而で薄膜作製を拭みた。

LiNb03/0' AI，Oa構追においては良Mな光導披特性と州性皮而披特刊が予知でき!性能

の良い先導法デバイスや抑怜求刑披デバイスの作製はもとより!さらにyそれらにあわせ

て音容光?効果を周いた膏曹た学デパイスの完成が附侍されている。

" 



(<)ダイヤ宅ンド

l.iNb03の!t;lIi材梼としては令〈の紙製の材科である.ダイヤモンド"像伝導準や硬度

容に傾だ。た特慨を有する.ダイヤをンド・l'の欠陥や不純物拠人によ 'Jかなり変化する

ものの，都仏穆性"物質・l'敏尚で観の2併特監で.，る.さらに犠膨掛保設が非常に小
さい(O.8ppm/K)ので端子の組極度特性"僻が期待で怠る.また録商の硬艇を;;するた

め荷遣が幅めて大きい.

このように弾性袋l両雄応JIJにおいてはダイヤそンド"他の紛斜に比べて仏信雄l庄が械
段にjにき〈耳障Fの高刷披化には.遣である.また魯膨根係量生が小きいなど温U度安4性

もよいので副主将位改稽の可能性もある.ただグイヤモンド"訓1I:.電体なので.. 111-応

m上単独で"使用が刷費量であ句‘他の11.:包柑斜と組みあわせる岳饗がある.そのため"
電材斜としてz..o等が聞いられているが l.iNbO:!とダイヤモンドめ闘将を組み合わせ
ると義 2.3 のようなニれまで臥 l のk~な伝抱躍度‘電気機健組合係盤小さなi副主係

放が縛られることが期待されている.問

ただし， 11lf-作製のためには適喝な蘭輸を持つA島依喝、必要になる.Jにきいダイヤ~;..".

の単結晶を入乎もし〈は術品市町合成して使JIJするのは入手性やヨスト的にみてJ.II.~か

ら程遣い.しかし.面積"必瞥であるが SAWIJ~提酬を伝わる放であるので開みは樽〈

ても穫し支えない.そのためダイヤ司.，ド海腐が縁海である.

近年のダイヤモシ，."腐作製技術の脅騰によりメタンt水訴の混合ガスを匝将ガスと
する熱7<ラメ Jト('VIJ怯プラズマ ('VI)法などによ句ダイヤモνド樽艇が作製でき

るようになり，ダイヤモンドのSAW必'..fIJnIlJ現実的にな勺た.
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2.4 LiNbO，薄膜の配向性・組成等の評価

"スパッタ誌により前述のお縄脇似およびパyフγ附 iにLi:-':hO.I薄膜を作製し Li;.lhO"

股の給品性特に配[，，/について訓ぺた.応1111""Li:'lbO，膜で特に必涯とされるのは似向

性であるo.~配向であると LiNhO、膜の 11怪分傾が各配["Jごと;打ち消しあって川屯性

が消失して嘉子 l 川いることができない.また配}外のl~ r- il .i.t [特性に関わる。.I'P.，;';:;

.，な検.:Jrよると配 のIi似分仰の悩来値が、 6・fl.J.ftつまり X線のM折ピークの口ッ
キ〆グ山線F仇令制にして 10・以内であれば任屯股として l分使えるとされている.川

I. ，:~の 10・はあくまで目安である。"綱"第5 取でlillするが日発分維が小さ〈なると

ぷ耐雄途j庄司L気機締結合係敏事の恭子特性が劣化するので配性の良い膜ほど良Mな
特性例制 f.~できる.

前述めようにo.AIJO~_1 のl.i;¥I>O-，製艇はこれまで各殉製際法で拭みられており!また

Si011の1'1.ZnO， t¥l:¥の製日限も広く行われているのでこれらの製膜そのものにはあま

り独n何がない。しかし第 311f以降で府価作拠必刷波特性の解析腎の紙腿な;，tみを
しているのでそれらとの関連でこれらへの Li :-i hO"製服については主にその概'~を説明

した。ダイヤモνド薄膜Iへの駿際に聞してはほとんど鍬山例がないので拠膜条件と得

られた膜および製膜機構についてli.した.

2.4.1 サファイア単桔晶基板上への LiNbOJ制服

Li."lhO，とサファイア (o.AbO.，)とは鮎品暢逃が帳めて似ているので、ザフ γイア lに

はl.i:'lhO，IのニLピタキンヤル成伎が期待できる 16.1η J.iNbO、エピタキン.ル股の製服を

"指してスパッタ桜限の条件を雄依極度初O仏叩・('スパッタプfス任)).5刈mTorrの範

聞で変化させて裂限をよえみた.ガス組成は主に Ar:Ol=IO淑1，50:切の2縄を川いた.'"

仮川距離は ~Omm である o !，i:'¥bOJにおいては組成制御が枢要であるので薄膜の I.i/Nb

組成について，また."子応m上電要なl.i;-;b03膜の配陶tiJtJ度依作性について街じた.

周いたα-AI10Ja:緩

'"いた(l，"¥bOJ集伎は代表的なカノトである....Al，O，'ji.結，Ib)，島似 (00-1)制， (01.2)而お

よび(11-0)曲の3穐顕である.)，島桜の'1さは O.33mlnで携帳衣山は鍛，"研府nur#l
rllil.tラッピ〆グ仕 lげである。長耐波応川の場合、，.似慶尚をラ γピ〆グして"くと，lI!

耐で械が散乱されて不安なパルク披がすたないといヲ利点がある.

。Al10a基敏は洗浄を行ったのち製版に'"いた.沈静として]水に S時間以jつけたあ

と5分間流水にさらし次に'"アセトン水アセトン 2プロパノールの闘でそれぞれ

5分間ずつ趨脅漉洗掃を行い。雀索プロー中で舵リ燥させた。
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LiNbO，靖臓の配向

さまさまなスパノタ条件にて製臓を行った鮎果同 1.'1のX線開折(X.rayDilfr....'i，，1I 

XltD)パタ シにボすようにの、110，嶋仰の{附 1).(()1.1). (11.0)各カ yトlにそれ

ぞれLi)JbO，(加 1).(01.2). (II.())配向艇が作製できん.な必 (H.m)はl.i:'¥l由，守口

^h03等の 3}j品系における鈷品昨l術散の:k，;~であるが を省略して以後は (H，川と附

J院に表記する。納品紬 [H."'Iも]，r)栂に l仙"1と表但した， I~ られた配向の中でも特

にu河h03(001)配向膜"広いスパノタ袋内腿開で得られ基似温度前。《 ガス剖l成は
Ar;O~=.~O:.'切に必いてはスバッタガスIf力 10.10mT"町艇聞で (001) 配向した。l.i."'bO~

(001)山Iは原子椛"'が大島いため配向しやすいためと考えられる。

また配向性1.tb.1Aの条件で般も良い飢が仰られ U;.<b03[")折ピ クのLJ'lキノグ

カ プl'組金帽で (001).(011)，(110)配向それぞれで 0.60・1.1・UA・と押性火山ii皮L[:.:

mに"十分なものが得られた。
また"，.AI~03(曲1) 場仮 l の l.i~b03ì'事恨のl.i:-':bO ， (OOI)X線川併のロ yキングカーブ

コ守備輔の膜厚依存併を同2.5にボす.膜1引のj削川したがって']'.値幅が減少し 'IOU"m以

上で 定になるのがボされた， '1ド仙柑が減少するのは各.'，品較の此民に作勺て私li ，\M~の

合体がおこり);位が掬ikされていくためであるとJ与えられる。この鮎処方、b膜り削川口

以上で給品性の良いLiNhO，，{$限がl~J られることがわかった.

両内の配hつまりエピタキン守ル成i乏については後帝で耐内X線]"l-1fr，;)'により向制度

な鈴価を行ったので詳細はそちらで述べるが仰られたl.iNh03配向限はそれぞれ(l.，¥I，O.¥

4紙上にエピタキン，ル成長していた.

LiNbO.1簿臓の Li/Nb組成比

l..iNhO，系の材料lま l.îfNh 組成比にとても敏感で誕イルメナイトのl.iNbO-，*S品が)~

られる組成条件は狭い。現限条件を変化させると XIWパタ ノ'1'に附1.6のよヲな l.i:¥bjUs

やti3NbO，のような組成の測なる制が現れた。

そこで，)"られた棋の XR])パタ μを調べたところスパソタ条件と艇の組成に-M，v;

" 
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のような関係を見附した。また X]{Dパタ ノによる~，，'日系の分析で"組成がおおまか

にしか把併できないことと科に薄膜私仙の純界への偏析による剥tI&.のずれが懸念され

たのでより組成が足量的に#仙できる議場組合プラズマ([('1-':[nduflI¥"_'[)叫叩t吋

plaMua)発光分析と X線Ji;'iltf分Ie法 (XPS:X町I'holop[町 !rouSpp"1附叩けに

より股の織成を.tf価したが X線開怖と同織の傾向を示した.また 2次イオシ分光分析

(SI~IS 討円凶，，[arr lon MassSp('clrosfOpy)による結果附とも 放した.これから偏析

によるMLr&.比のずれなども多少は与えられるものの得られた膜の組U削ヒはお"まかには

X線刷折により l分行えることがわかった。

仙述のように"，Al，03(001))のl.i，"¥hO-，(OOI)裂限に必いては広いスパソタ条件の範聞

で1.iNhO，(ωl)艇が得られたが ".AJ-，O，(012)上や".AbO，(IIOj1ではそれぞれ1.iNb(入

(1)12).(110)膜は鋭い範聞でし治、得られなかった.

。AhO，(012)基仮の場合はスパヅタ条件がずれると Li:'¥bOJ(IOO).LiNbO](OOI)配刷

が得られることがあったが!これに閲してはすでに将しい銀行叫がある.

。 AI ， O.， (IIO) 怨恨の場合では開 2.7 のよう仁スパッタ条件がずれるとl.i~bO.l(OOI)

配向が現れ I司附，，)の Lipuorな条件でも， (b)のLirichな条件でも Li!llbO，(OOI)配向

が配向した。 I吋闘はガス組成比がAr:O，，，，."JO:唱であり 10mTorrで(110)例記向が仰}られ

たが!ガス省l政J土がAr:0，，，，70::1O場合1J:20mTorrで(110)配向が仰られい様にガス"

がずれると l，i:'¥bOiOOI)がt11られたー Li.¥'hOJ(OOI)刷は服 i-帯Ilが向〈配向しやすいた

めであると考えられる。

LiNbO，薄膜を I~るためにはLij :-.l h 組成比の制御がU!であり守スバッタ条件による組

成比の調骸が"1能であるニとが示された.

萎恒温度依存性

4提而のラフネスや他のプロセスとの鞍合性そして限内の然ひずみを改持するためには
製服首温度はできるかぎり低いことが喰ましい.そこで iJ.l肱をトげて製肢を此みた。I.i刈，0"

の融点は 1253.('と高〈、これまで他の製膜法では，.敏温度1J:600・《以上の高il.l.が必要

" 
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同:!.I!:~~い製版j砧岐による[，i '>\hOa(()()])!O .0¥1103(001)のXllDパター〆畑英ドメ旬。『山)

であった。白川〆入(110)法似 iへの桜股においては紘似溢J[を600.(にnrるとl.i:¥hO，
(聞けが瓜出リし l.ir¥h03(JIO) 1，1:仰られなかった。しかし。本研究では，Jマグ不トロノ

スパツタ法を1IJいることにより例 2.Hの XIWバタ J に示すょっにωAI1<)，(OOI)Iの

l以1>0，裂艇においては初0・《までは L，;¥hO"r舗内!ri'J股が1:/-られカなりの低j晶化が倒

れることを"1らか仁した。

25 

2.4.2 Si02上への LiNbO~劉腫

日O，{おiJ~板"叫02jSi(IOO) ウエハを ICnlx "，!crn 2nl1 x3nnの大きさにへき開lし

て川いた。ただし SiO:の脚棋は 5000^である。描度を 4ω。Cb.，阿 スパッタガスH
を'"nTorr州"，"1町 rの挺聞で愛化させて LiXbO，製艇を此みた。得られたよえれのXIWパ

タ ンを凶VIにJ，すがおiO，I((Jには Li.'<bO九回記膜rii:.られな坊った.

周いたバッファ眉

そこで LiNb03~lí'J脹を得るためにアモルヲァス上に自併配向するパ γ フ T'"の将人

を行った.パγフγ崎村科として1'1，ZIIO. A1Nの3つJHいた。以卜にそれぞれの特徴を

説明する.

・円 アモルファス法被』にも谷坊に (111)耐が自然配JI').また。 p，限i主将也句集なの

で下締ltt械として使川可能。逆に l.i~hO.，を光学応川に/11いる場合には ]ÎI)かない。ま
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閑2.():SiOlUニ製膜した LI :-.I hOJ~I;，膜の X 線側"パタ J 

た'''1lは仰怜J<而機特性にはよい影智はうえない。

.1，nO アモルファス旗似lにもす千易に (UUI)耐が11快配向。ドープにより透明岨省

膜にもなる。

• AIl¥" アモルフ γスJ島似上にも科揚に (001)n然血!ri.j" 尚~.述。絶縁位以 o )"..:eの

材料の内では最も仰性表面波lb川にはよいと"えられる。

他に Si，N.11).I.n..O.，m を附いた例もある.しカしこれらの材料ではアモル7，ス

lには配向性の良い膜を得るのは捜しいと与えられる。

パッファ眉の割腸

去三6のスバッタ条件により l川111).Z川)(001) 川町間 1) の日鉄~lí'J眼が叫0， 1 に

得られた。同2.10にそのXBDパタ Jを小す.<<1.(;は肢も良い配汁tが純られた条件

で阿川ピ クのロノキ Jグ山線下僻i鮒1J:1'l(限1'/:120nno).ZnO(限)1/:21"，，).A1N(映W
l.'j川，，)それぞれで，1.6・2.2・2..1・であった.膜仰を小さくしても午航船は眠W::l前聞
のI't(lll) 膜で l.~.~. 膜 1 0/. 0.611111 の/判。(111) 股で:t.:l・とあまり変わらなかった.

バソファ桝の配向悦の温度依イ'r:Mはダイヤモシド lへの梨県のところで針。， 1の場合

との比較として議鎗する.
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聞 2.10:S;OI1:I':製膜したパッフ7配胸膜の X線附研パター J
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ぷ1.6パノファ附の製限条件

バッファ層上への LiNbO.l配向腸の製版

針。11:にパソフγ配向股が得られたのでその lへの W;-bO，製膜を試みた.その結来
凶 2.11 の XllI>パターンにぶすように l ，i~bOJ(OOI) つまり e 伯配lilJ艇が符られた.

LiNbOiOOI) 1Jf配制するのはI'l(lll)，7.nO(OOI). AI:\(削l}表耐の結 I\/，t~迫が :ll"l).t

称怜を宿しているので 3困対称の l.iNb03(∞1)が配向したものと考えられる.また。
AI20占，.似への製服のところで途ぺたように (001)面は胤子宮)aが大き〈配向しやすい耐
であることも影響していると思われる。

表 2.Î のスパ y タ条件で股もよい配向性の隈I草加011111 のLi ~bO.，(OOI) 艇がれ"られロ

γキ/グ半値舗はI-'t，ZnO. AINパ/7.，幡それぞれの場合で1.6・3・， 3.:'・であった。

パッファ膚の吋lでは p，が緩も配向性が良いため綾も配向性の良いLiNbO，膿が得られ

た。配向幅の際rJ依存性については p，上に 900nlllのLiNhO克服を作製したが配向日生は
300nmの場合とあまり変わらず 1糊・であった。得られるLi!'/bOJ艇の配句作"パ Jフ

ア帽の配向性に大き (}L有された。そのため、配IÎ1I11.(1)1:I....、 1.; 1\"bO，限を j~~るためにはま

ずパツ 7T腐の配日向性の改畠が必要である。
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2.4.3 ダイヤモノド薄腫基板上への LiNb03劃腫

月lいたダイヤモンド薄膜基彼は Diarnondρ品の2嶋tA:isで山基板'"早さ 1"，，，，の，.
組である。音速の大きなダイヤモンド樽聴をほぼA色紙としてみなせるようにダイヤモン

ド臓の映写は 1，，-20μmとかなり大きめになっている。図 1.11に示したように股"多結

，¥1，膜で(110)が優先配向している。裂畑後に樽膜長而が鋭耐研略処F唱されている.製版

i.tlま然フイラメシト (.'V])法である.
ニのダイヤモシド海膜基似を玉水に 3時間以}つけたあと乃分1111流水にさらし次に

水!アセトノ水、アセトノ 2プロパノールの奥でそれぞれち分ずつ組l'j.波枕ゆを行って

試料とした.

ダイヤモノド薄騨直上への LiNbOJ臓の創周

ダイヤモノド灘膜直 iへのLiNbOJ膜の製版をスバノタ条什を変化させて試みた。しか

し!製燃した多くの Li:-lbOJ薄膜"ダイヤそンド縛膜 lから剥厳してしまった。剥雛した

忠敏而には膜がまったくついていなかったので刈鍾は製版'1'ではな〈降温過料で起こっ
ている.これには以 Fのような肱闘が与えられる.

・スパソタ膜'J'のストレス.

・然膨強係費生がダイヤ (o.sppm/K)とU:-ihOJ(a柑で 1:;.'11'1'111/1.けでは大き〈飛な

る。



-スパ y タ製膜における強いH~階}]のxとなっている拠合府ができにくい。

・プラズマによる高エキルギの微J憶がダイヤ表面の炭Mと反応してI 界耐を脆化させ

る。

特にパラメ タとしてガスの組成とn:JJを変えて製限を拭みたところガスの 0，組

成を大きくするまたはn力をjにき〈するとつまり厳業分以が太きくなると凋緩が進
むよつである.これから分圧が lがると階識で脆化する炭指が榊えて付柏)Jが低トする

ことが'1えられる。

また剥縫の版図が儀.l<によるJ提出の侵食ゃ..膨抜係磁の3主であるとすると基板邑慌
を下げるとこれらが緩和されて剥雄を ~mfると考えられる.J;:. 2.11 の凋織の基板温度依

作刊に示す通り権制どおり低温では凋織が防げる。ただし、温度以外の条件は rr".tt;lJ
1UO¥¥"，ガス Ar:01=i仕"、 40mTorrとした。

表 2_~ 剥櫨~，主催温 手

2E板温度 (OC)I 450 I ~刷 550 

測線 |なし|なし|令而に細かく羽縫

さらに xnoパ夕日シ{例2.13:6.'ち0・ι20mTorr.Ar:01=iOヨ0)ではLi:-':hOaのものと
しては J.i~b(h(OOI) の刷折線が霞も強〈、棋の配，)は (001) つまり e 軸配同していると

考えられるがl ピ ク強度以小さ〈てサファイアや p，上のものに比べて 1/1岨程度であ
り句配向)tはかなり悪いと考えられる.

4司離や配向性のJ予価からダイヤモンド簿膜基躯Ir(1: ~こJ.iNhOJを製膜するのは凶雄と考

えられる.そこで罰0，め場合と同線に素チ応用に使える LiNbOa("紬配向脹を得るため

にパγファ層が必要と恩われた.そこで Pt.ZnO. AI討を試みた.

p，バッファ11を周いた LiNbO，配向肢の製11

p，は 5i02上で容易に (JIJ)闘がm!!配向するe この (111)1m ~ま :ll~l吋祢なので 3 同

村紘の LiNhOa(OOJ)面が配向することをd、した。同織にダイヤモ〆ドトにも Pl(IIJ)11 

燃配向膜が得られると都合が良い.

そこでダイヤモノド湾膜忽桜 Uニスパγタ条件を変化させて Pll!;膜を試みた.ダイ

ヤIへの p，製膜においては。スパッタガスや膜に殿紫が合まれないこともあ旬 LiNhO，

製膜の場合のような膜の剥維は見られなかった.

p，膜の配向悦の温度依存性には興味深い銑果が見出された。 5i011.:には1'， は (111)

以外の配向を得るのは悶憾であるが，ダイヤモンド湾腹1には1'1(110)配向が得られた.
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さらに法板温度が低下すると閃 :U'llこ司、すように配li'Jが(lIO)から (III)に移行する

ことが明らかになった。そニで (11Il).{l11)それぞれの配向について検討する.

i't{1I0)配旬であるがこれは用いたダイヤモノド薄膜が (llO)雌先配向しているた

めと与えられる。ダイヤモノド{詞竺3.566.).i'l{抱=:!.9231)なので Pl{llO)1印刷剛，d{lto)

において!州内で P中叫 11Dian ∞<1[111] とすると l' I{ ~O(l)で a= 1.'lfi2 ， [)i~n剛l< 1{ 1l 1)

で a=2.0喝0 なので m， s~恥は 1 '1{. {軍温)ほどとなる。またダイヤモ J ド"熱膨張同叶、

きいので， 600・fではさらに改鋳される， 1・1{ll0)耐lへの'-，NhO，の製膜lれ、ままでよえ

みられたことはないのでさらにI.iNbO，袈膜を此みたがp<ダイヤモシド排山で"拘置が

起こりl.iNbOJa実は得られなかった.これについては今後の研究に問符したい。
Pt(Jll)臓は低地でし地1得られず!そのU.品性配If'J削こ不安があるーそこで。配向性

の耐.依存性を訓ぺた.J，iJじ製限条件で製燃した SiO.，/Si.(l.Al10.，{OOl)而集似との艇

向性の比較を表 2.9に示す。ダイヤ捧仮上では宅福ですら (111)配向する。:i'.1邑の地合

は棋腺終了時にはスパッタにより 70・〈閉'.まで'"似温度が』がった.また (111)配I;'J

にl瑚しては針。，f引に比ぺてダイヤ樽限基依lでは怖段に低温(10・"で配向性のよい

膜が得られた。この製換機構仁ついて以日こ..IJMを行った。
前述したがmいたダイヤモシド締服の表耐"僻艇が行われている。ダイヤモ J ドの研
暗においてはダイヤモ J ドI主体めて硬いのでぶ而は飯綱にへきl制することにより千"に

なることが知られている。したがって，ダイヤモンド樽股の僻府長耐lではほぼ珂1忽的なへ

き閣J提出が紳られていると考えられる。つまり衣而はでこほこしてはいるがそれぞれ
のグレインの表而はへき聞により作られているので、 lii.了的に平mな表面になっている.





表2.9:I't膜配向性{ロッキ〆グカーブ半値幅}の基彼 '':'J.[澗1i斗

1IU反iJ.lJ.[円)I Si02/Si I Q.AI20a(001)叩 llDi叩 ond/Si
前o 13.59 I 0.267 攻口 (220)

0..546 -1.117(220) 

2泊。 (.;.94 

[::;0 7.14 

100 0.809 Vl6 (111) 

n.T.(70) 

*:(220)，(110)の拠作

またダイヤl.t!i応悼の宮小さいので点画には異物などは付着しにくい。

このダイヤへき開表而仁スパγタ粒子がやってくると，ダイヤ結晶は硬いのでスバッタ

純子[iJ(.削にダメ ンを与えること偉く。また[i，Jト弾性的衝突でエネルギーを低ドさせ

ること包<，大きなエネルギーでマイグレーンヨンする。そしてグレイ Jパウ J ダリー

で優先的にトラソプされて，そこから成長がはじまる.よって低温で配向性のlH、眼が

得られるものと考えられる。

この"i療を検討するためにご〈滞く"を製膜した試料の AI'M観制を行ったoAFM 

m模倣を閃 2.15に4、す.附 (a)，(b)，(，)のラフネス (Rn叫はそれぞれ 3.5!J9)(1O←111111，
2 臼7)( 1O- 2nrn.6.819x lO- 1 nrn と 15秒のものがー番小さいことが小された.前述の~.殺

の成長過程ではグレイ Jパウノグリつまη谷の偲分から成長するとした。すると初期成

畏1"秒製膜}ではまず谷の節分が庵まっていくのでラフキスが一時的に良くなるとJIえ
られ， .u~の実験飴果と符合する。

15秒製臓の試料の表面はダイヤの 慨が"で覆われているはずであるが Lh，!AFM

惚ではそれは分かりづらいのでさらに簡単な実験で検討したa宰温でp，を制膜後つづ

いてさらに 600・fの高温で製リ限を行った。もしダイヤ滞膜が点耐にむき出しになってい

れば Pl(1I0)配向が現れるはずである.結果は室温の製膜時間を 30秒としたよえ料では

p，は(111)配州していた.しかし!箪描凶秒製曜後つづいて 600・ぐの製膜を行った試科

ではわずかに (llO)配向が混入していることがわかった.これから， I.~ 秒製膜の拭斜の

表出はダイヤと p，が分布しているつまり初期成長【"であること :10秒のものは初期

成長以後のものであることが櫨訟できた。さらに XPSや LEEIl~の他の必而分析訟を

mいで評価するのがよいが今後の川府究を待ちたい.



(r)30妙 ，，<スパプタ

図 2.15表曲jモフ柑ロン】(IIF/.!惚 2ωnm/1j)
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きて!嘉子必JIIのためにはできるかぎり配向性の白いPl(JlJ)聴を得る必慌がある。ま

た p，は脅度(比取)が大きいので側作表面披恭子初科にJIIいた場合"表画法違度つまり

動作同放散を低下させてしまう。そのため，迎度低下を防〈ために。できるかぎり門限

f!J.'i小きくした}jが良いーそこで配向性めと金持と願塚の低械を拭みた。

配向怜の改搾のために， 1記の検Mにおいても行ったがまず l制戸《で滞<1'1拠県し
た後600・仁で p，製膜するといヲ 2段階の p，製股を行った。この)ii};により 中仙制2

度以内の PI(III)配向聴が得られた。なおこのときの p，の成誕述円[(rJ:J，!i似脳宣 1川町

で 10nll1/l11 ill 的0・('で ~nml川であった.

前述の2段附の桜股に必いては 1'，の位向度カ{rUr姐にならないのなら 2段Hの(.Gi誌で

の製慌が約四骨できる.つまり lまずF撃さの限度は初則桝でiJとまる。そζで初期榊を消くす
ることを試みた.1起の検Jすでも迩べたが初則耐の製限時1111は'"秒間11I.t必震であっ

た.更に』に製膜する ['i:¥"b03腹によるストレスもあるので後述するが実際には p，臥

I~はさらに必要であった.

さて 1・1(111)/l>ialllOllfll引の tにl，iNbO、製股を行ったところ同t.ll.のXIWパター

ふ〆に.，、されるように 1爪1>0、c紬旧l事膜刊}られたJ刊の製臥条件は1O¥¥-"..¥r2山nTuTr

でl段附11でl.tlOO・《日分、三段階IlrJ:aouocl;，分で限引 7抑制"と1初期段階なのでかな

り厚〈繍んだ.LiNbOlの製膜条件!J:600.C， IOOW， Ar:02=o();:1O乃OmTorr削分である.

次に p，腕'"の低減を試みた.そこで， LiNbO.Jの製限時間を 2時間(膜 '1600n1l1)に

同定L，l'lの制限時聞を短くし樽くしてさまざまな p，膜事で成科作製を成みた。ダイ



表2.10:ZnO臆配向性の怨艦i値段依(，件

11e板温度{・C)I Si02/Si I Diamond/S11 

390 12.49 I 

350 I 2.20 I ~郎

3ωI  3048 I 3.24 

200 I >10 I 3.33 

R T. I >日，羽
(111)配川のl'似晴

またt他の条件li180W，15分 10mTorr

集配向

ヤ]1(1へのい!IIh03製膿の場合ほどではないとはいえ!あまり薄い p，限ではその H

Li~hOa膜を琳摘させると p，腺ごと剥噂してしまうことがわかった。限度"，段附闘で

はlω0('30秒 2段階"'孟 600・C5分程度(Pl腕f!f.60nm)であった。

結局 Li!'%03(600nm)/Pl(60mn)/ぞ(20μm)f引(lmm)泊智得られ Li!¥hO，c倣のロノキ

Jグカーブ平依幅li2.1度 p，の半鰍幅は1.7度であった.

さらに刊を簿〈するためには， Pl.Diamonu界聞のず精力を錨〈しなくてはならない。

SiO，β1 Iでの p，桜限にS省いても行われていることではあるが TIや恥等の旗艦と馴

染みの良さそうな材質を初期帽に追加する手法が考えられる.

ZnO バγファ膚を周いた LiNbOJ配向島の酬箇

ZnOもplと同織に，fマグネトロンスパッタ法により 5i02基仮上仁容易に白伏配向し

て商品質な h町001)配向膜が得られる。そこで， 5i02基板!の製日限における段通条件

:150・C，Ar:02=円陥:50，ガス庄 10mTorr，rr官lJ]180Wにより ダイヤモシド渇膜 tへの

ZnO製晴を試みたがZnOはほとんど配向しなかった。

そこで，Plバッフア層製腹で行ったのと同織に，配向の基板温度依ff性を調べた.結果
は表2.10のようになり，5i02/5iに比べて，ダイヤモンド薄膜上ではより低温でZnO(002)

配向膜が得られることがわかった.p，と阿織に ZnOでもダイヤモ Jドkの制限では製

膜i単度の低減化が期待できることが示された.

次に!及、。/Diam削 d/SiへのいNbO，の躯膜を試みた.ZnO 膜f~は 300nm とした。し

かし、 600・cで LiNbOJを摘むと 7.nO膜ごと剥撮してしまった.LiNbO，製限時のj島被

温度をさげると!剥維はかなり緩和された。 500.C，20mTorrで製限した LiNbO，では，同

2.17のXROパター Jが示すように ZnO上にいNbOJ C舗配H膜が得られた.

p，の劫合は p，膜厚 60nm以下では剥'震が起こったが，ぞれに比べてね，0膜はかなり
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原〈製膜したがLiNb03製膜により剥鎌が見られ!付精力が懇いことが示された.この原

闘については以下のようなことが考えられる。

• ZrtOは倣化物といつこともあり馴染みがわるい。

・p，の鳩合はl 低i邑で製膜した p，初期婚により応力が緩和し!薄〈ても剥雄しなか

った.

AINバフファ..を周いた LiNb03配向踊の製腹

rt，ZrtOと問機に AINも容易に多鉱品ダイヤモンド樽膜上に配旬艇が得られた.凶2.111
にX線凶'"パタ-/を示す。スバッタ条件は，1パワー 160W，属板ir.l.l.i;I;，O・《 ガス"

2..5mTorr，ガス組成比Ar:N2=o}O:Mである.A1N(OOI)膜の配向性はロノキングカープ学

値幅5.6・と引0，上よりは患いが巣f応用に使えない純ではない。これについては今後

の改修が待たれる.AIK(仰 1)配句膜がl!lられたので、LiNhO製版を試みたkころ，凶2.19

のようにc継配肉眼が得られたものの配向性はかなり悲かった。配向性の改i鮮が今後の

思旭である。



2.5 本章の結論

素子応用に適当な各相携板 lにLiNbOJの製膜を行い l¥縄，.仮の適川可能性を検.:1し

たー

It速が Li~bO.，より大きくお f の品周波化が見込める待傾向 AljO"!~.*，，，品 J，似 l に"

LiNbOJエピタキンヤル膜が得られた。 ....-1¥1103(001)1.1こは低いスパソタ条件の範聞で脊

易に l.iNh03(岨 1)エピタキンヤル膜が得られた・(I.AllOJ(011)句 (110) Uこもそれぞれ

l，iNb03(Ol:l)， (110)エピタキンヤル艇が仰られたが。 (001)の場合に比べて向包が必盤で

条件範聞も狭かった。

"7の温度係寝室の"''''ゃ1噂体同協との体化案了のコストダウンが間待できる SiOj!
針およびガラス lにはJ.iNbOJ(OOl)単 品!rI')限が仰られた.これらJ>似の衣耐はアモル

ファスであり LiNbO~1孟自然配 1;>)が陶磁であるので日iOdC] には'\/， 1'( の良いLi \"hO.1膜

は得られなかった。そこで，Pt.ZnO， ，¥1誌のパノフ Y帽を新胤に噂人した，これらハノヲ

'..は容易に自鍬配'Jするので1ひきつづきパッフ γ柄』にl.ir¥hOJIl!向膜が鰐られた。

SiOll~( Iへの LiNbOJ製換については後寧のバイアススパソタによ旬さらに検付する。

脅迫が棟めて大きく，絡段の業Fの尚閥液化が見込めるダイヤモシド縛眠法阪上への LiNl・0，
取畑も行った。この薄膜上への各種村科簿艇の製膜はこれまでほとんど搬出がないため

魁限条件と際貿について細かく検討した.しかし使用したダイヤ忠敏が多結品体であっ

たため!務チに使える LiNbO、配向膜は得られなかった。そこで SiO，と問機にバヅヲア

帽の導入を拭みたB その私以バッファ府6こよってダイヤ lにJU'に使えそうな LiNhO.1("



輸配向膜が得られることがわか。た.

各組基依tに嵩子応用.'期待できる LiNh03屈が得られたので後の爺では実際に仰ら
れた膜構造の特性の評価を行う.

.. 
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第 3章

LiNb03薄膜の結晶情造および電気的特性の評価

3.1 諸言

I山bOaU:臼倉分極の凍結や鈷品内でのイオ Jの移動などの興味i寒い特興な性質を"す

るーしたがって掃膜のLi¥lbOaの高価も行えば興味深い情報が得られると思われる.し

かし尚品質な LiNI泊 3滞肢の作製が閑艦であったため1これまで行われてきた研究にお

いてはLil¥"bO、海艇の作製についてだけしか冠及しておらずその訴価に閲する絡行は少

ない.

1，;%03薄膜で特に岬価する盛要がある地縫物性はその結晶成!..!:，特にエピタキンヤル

成長および分続ドメイ Jの分布机祝に側する知見である.そこで本研究では X線によ

る凶内結晶構造観測必よぴ焦唯測定寄の電気的粋怜のこれまでほとんど搬出が月軽かった

lfl面を行い薄限の結晶性や分緩ドメインについて調べた。

面内結晶構造観欄に"エネルギ分散担金反射 X線開折此 (ED.TXIlD:Enf'rgy Dis 

I)Crsivl' To~al l"f'n町 tion X 明白川ra~!oml't('r) を川いた。この干法は新製な r法であり

これまでにない特債を街寸る。計基板に比べて海膜から得られる X鰍M併は物めて出jい

ために時に医確な観測が困砲であるがこの手法ではi軍服基似界耐で X線を令反射する

ことにより接線からの同折俗サを弱めて海眠からの凶折を制度比〈説価することが朋怖

できる。また、 X線阿折~tri'.fJ: lr.色 X 線がffIいられることが多いが，'，色 X線つまりエオ

ルギー分散を相IJIJすることにより 0-20スキャ川q必須にr.:1) if!lIo事l刷の制縮化や光
学系の固定が凶れる。時間飼繍や!t学系の同定が可能であると，さらに各繍製限設慣と組
合せて m 則，，，観測装附の実現が図れる"ニのf.i.tは薄股の材価法としで侮れているだ
けでなく!将来の発展も期待できる o Lit¥bO、エピタキンヤル掃除の山内結品配句 構造

の卸療は主にこれまで ltHEED限襲によるエピタキンヤルの綜必純度であ".吋抑制な

評価はなされていない.

また， LiNbOai事換を電f-I同路.nに111いることを期待しているのであるから泌則的
には特に電気的特性を野価する必要がある。具体的には滞腺の池旅 i'(tI{(リーク)特

性，比誘電準強湯電特性悠電係歓を評価した.アモルファス膜"やラノダム配向の1<¥"

の電気"特性に附しては調べた研究はあるものの!嘉子Li:.:1IIを見込んだ配白膜に関する報

告はまだほとんどない。



本章ではまず各評価法ごとによ十価w.の詳細について説明する。そしてそれらの湖疋

結果について迩ペる。さらにその結果をふまえて!得られた LiNbOJI:事腺が，tr，ti:.)Ij仁

寸分な特性を宿するかどうかi.l~する。

3.2 エネルギ一分散型全反射X線回折計による面内配向性

および面内応力の評価

。 i\l10~(OOI) l~.鮎品集板および p，促向膜』のLiおbOJ(OOl) 配向曙の全反射X線制折

による解析を行った.また L':':nll卵*ある(I.AljO.J(llO)本線上の【 iNbO、膜については

"に川酬に訴価を行った.そこでこれらの結果を紹介し考製した。

3.2.1 エネルギ 骨散型圭直射X蹄回折計

国3.1に本研究でJHいたよ不ルギ分散噌令反射X線I!!Il時計の艇式例を4す.他のX

線 ~'I折計特に広く用いられている0-20法に比較して本子はの特異な点は， (I)X 線を滞

駆衣血にほとんと"ltHに入射させている (2)X線源として日色X織を111いている，(:l)X

楓倹出器に必いてエネルギ 分析{分光}を行っていることである.またみ研究ではそ

れらに加えて海豚表凶lにほぼT行な万向に州折されるX線を検出するよヮにX楓の受

JC側のた学系を配附した.ニれは山内似測と呼ばれる.薄膜ぷ而にドれでないjjJi'jのいl

折 X織を検出する観欄も考えられ!この光学配置でも興味深い結果が捌待できるが本

省では扱わなかった。 U~のそれぞれの特骸と本手法のこれまでにない利点について以

後に将綱に説明する。

^'仮に比べて薄膜の体械はごく微量であるために1 般のX線川折ltにおいては。海

艇からの同折X線は基継のそれに比べて徴弱である。そのため息似からの川flrX線に

哩もれてしまって，しばしば簿膜の回折 X線の蹴測に支障をきたす。イド研究の'I':I.iMx

鰍制初献では， iJ限表耐にほ1:'1ド行にX線を入射させているために似3:1.2の織に1事腺

悲板界而でX線の金反射が起こり得る，すると， l広仮からの[1'1怖が特滅され活膜の川

折X織を明瞭に蹴測することができる。つまη本手法を周いると Sj":oJ比の向い卸瑚が

できる。

X線いl舗を記遺する日""の式"

II/lc 
d=ーニ二一=-ー (3.1) 
2剖nO U:ぉ"'

である。ただし dは結晶の両側l附， 011回術角， λHはそれぞれ X線の披民とエネル

ギ一、 hはプラノク定数."立光雄 n=1.2 である。

" 



凶:tI._1:.不ルギ分散剤令以射 X線川折J

王室::山
TOlalRcneclion _Rc品川。fSuong川、 from叫一

(lmpro、cmenlofSlNral1o)

例:1.2エネルギ 分散月刊令1ぇ射 X 線川ifr ，;1 におけるう、"~I現象



この式から繍々な而間隔dを制測するためには、 M折刈0もしくは X線の機長λつま

句Eを劣化させる必要がある.

通常の装i1fでは C"守撃の特性 X線を利用するためにλ"刈じとなl九回初'"，を金化さ
せている" 一般には X楓源の位置は則定であるから試料を，.X線検11'0絡を"動かす

。-20スキ"が必要である。
これに付して。本研究のエヰルギ 分散担金反射X線阿折計ではX線撮にはM。の円

色X線を川いており.X線検凶器のエ永ルギ 分併能と組み合わせて X線め波長λつま

りエネルギ t:の選択を実現している.そのため。国日の Ewald国や機式唱に示すよ

ヴに.'制間隔は興なり!互いに子行である線数の給晶画!例えばエピタキン<ル映とその

，.般の鮎品而が同時に脊拐に観測できる.また 0-20スキャンによる0の機織的な掃引

がイ裂になる.これにより(<)澗定時間の知繍が行え高速度で進行する現象の観測が可

能， (2)光マ系が同定できI腿県裟置との組み合わせが脊易、になる.そのため!本計価法

と各組製膜益憶と組合せた川叫u限揃装置の実現が胸l待できる。この徹の川副，，，観測

には RHEED1.ょが良〈附いられているが.X線による本手法はスバソタや CVD製膜と

いった高真空を聞いない製製法にも容易に適用できる。またす面川隔の制定舗度も向い.

一般の X"Dでの X線と結品絡子の配院は附 3.4(a)の織であるので簿膜繍磨)j向の

結晶聞を観測できるeこれにより配向性の評価ができる。 方本手法では同図(b)のよ

うな幅内線測を行った。そのためt薄膜表面に垂直な結晶画を観湖でき，直篠にエピタキ

ン の自予備ができる.，伝手法では令反射を利用しているので容易に囲内観樹が行える。

そのため。表面に垂前な結晶画の面附附 r.膜内の残伺応力'"の綜価が精度良〈行える。
般的な方法では面内観測は悶般であるので.1事膜表面に飛直でない複数の結晶面の静価

から簿膜表而に垂前な結晶面の制間隔を推定するといった問機的な評価を行わざるを僻

ない。

3.2.2 LiNb03/Pt(111)/Si02/剖の測定結果

I'l6!肉眼上に作製したLi:-¥hO，配肺膜では閃3乃に示すように LiNb03薄膜の凶術は

近按する p，による強力な同折に邪魔されて、 0-20では好価がしばしば図鑑になる.特

にF地のp<の品質が良くなる程凶鍵になる。

全民射X線問."十では関 3.6のように明瞭な樽膜の回折パターンが得られ。正錐な評

価が可能になることが示された。ただし!測定法の所で続明したように0-20スキャンに

僻わってエネルギ一分訴を行うので償給はエネルギーである。観測したLiNbOJ~車線は (001)

配向なので，本手法の圏内限測では (001)に垂直な (110)面が視れている.また，岡中に

見られる織に， Pl， Nbの蛍光X織も同時に針測できるので組U成分併も同時に可能であ

る。

また基板を面内方向 (Azim叫halangl.. ω)で回転させて観測することによ旬、エピ
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1;jI;Uエネルギー分散による観測
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Energy(keV) 

関 J.6:I'l 配li~眠 tの W\'bO，阪の全民射 X線1['1抑『パターン



"+10 
+20 

1;;1):1;:1'1配向膜 lのl.i;¥I>Oι膜の金反射X線同折パタ ノ刷内角度il~ú性

タキンヤル膜などのf伽内配向のよf価ができる.この兵科では附:J.;きらに例'1.11の観澗

結果となり耐内はランダムに配向していることが分かる.これは品0，がアモルファス

なので"，い.¥1，0.1とも )J:;慌の法線必l吋にしか配川しないからである。なお A料を大判

仁川似すると X 線の11I!射耐梢が余わりかl折強度l~:f腎がでるので凶:1.8 の1.，;\1>0.，

M折のijf[1生[;1:¥"1>の蛍Ji..X線術分娩血で正規化しである。

こニまでの鮎思はJtllEED;~でもよF仙できる。それらでのJ価に比べ、特に今同の全

反射 X線同折，ltを川いると定!lt的なJ干価も精度良くできるという利点もある。剛111m闘

はい11:1.6のM折ピークの'I'.(..j.i附を閑散フィノティングなどで求めれば計算できる。同:J.!j

はl.i:-lbOl滞膜の L，!'¥bO，(IIO)山間隔の制定鮎来である。而内包向山i'Jなので ωによらr
山!間隔は当然 ~である o.!?- ，f.によるぱらつきはあるが I"，akto l' ("ak で O.OL\ で 3 桁

の制度で求めることができた。而川酬の他は t.i83Aでバルクめ仙 U，76'¥に比べ0割%
はと大きくなっている.この肌凶としてはま本，)[，_似 薄膜払品のミスフイ y トがeえ
られるが前厄した比率をの際1'/1ま剛『聞と大きいのでミスフィァト"級相されて縦横0き

れないと考えられる.他にLij:-;bの組成比のずれによる倫子定数の変調も与えられる

がバルクでの研究では L山bO，ができる範開では組成比により 0.211%も怖f-it数は変



;(戸
20 -10 0 10 20 

Azimuthalangleω(Deg.) 

開:l.I:l:Pt配向膜 1:Lil'<bO，，!俣の全liUx楓回折ピーク強度(LiNb03(IIO)ピークの術分
強度)の而内角度il~{i:性

わらない。また欠陥の噂入による倫子間隔の拡大も考えられる.

糟膜とバルクの倫F尽散のずれの胤闘としては将仁，1島板， 1寄艇のAA膨張係散の1，:が身

えられる。特に i爪 bO.1は係数が大きい.耐内に"いてl.iNbOJIま]!，Ar刷 n/I¥.J.島似のおl

は:J.35ppm/~、である。注彼はひずまないと仮定すると裂腺邑成制0・《なので (1.;.1押川

3.35ppm))((6帥白)"，0.6田%となり1測定された倣0.28%とi司じオ ダの糟肢の愉了

定敏の延ぴが計算されたー測定依が小さいのは'"似のひずみiよる緩和ゅの他の，.;伺に

よるものと考えられる.またぷ耐あらさ討により拭科11而の形状を調べた創I見院を同 l.to

に示す。衣川lま門而tこなっており簿膜内に';1っ掛旬応)Jつま，精子定数の妊びがあるこ

とが示された。

本手法" 般の XIW よりも明瞭な目撃限の回折がI!} られ， r~朕の~，，\I.IM込，tt価に最適な

ことが"きれた.また制定純度も良いので以上のように由内の紡 hJじ散の，~，温も川水た。

また t殉性衣削減liAnにおいては温度係数つまり停j膨張係散が問姐とされる。しかし部股

化 基板との組合せによる改搾が抑11事されているのでこのようなi時価はイi.&.iをと出われ

る.

3.2.3 LiNb03(OOl)/(~-Ah03(OOl) の制定結果

次に問 3.11のようなαAI:OJ(OOI}曲il-.の U!，;hOA∞1)配rIlJ限のI時価を此みた.
ED-TX1Wによる観測給果が!凶3.12で(001)而に車直な而であるo:.Al:0，(IIO).I.iNbO.l

(110)の阿折が成れている.'"敏幅内角(ω}依存性について凋ペた.'，果が同 :1.]:1である。

単結，1同基依であるCt-AbO~はもちろん縛膜 LiNbO.lのピ クも強いω依作性をボしエヒ
タキンヤル成長していることは明らかである。
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開 !.¥J.l't位向股 1..I"Nh01股の [，日，O)(IIO)l1ti間隔の而内角度依作性
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また， lrii問闘の都価を行った。 (001)耐に垂此な}j向の熱膨張係数I.tWh怜がないので

刊の場合と同柵にω依存性は観輔されなかった。測定された而間隔は平均して 2例入で

あり!バルクに比べて約 O.M%の延びであった。この似凶も先n.同噛結品目欠陥熱膨

銀などが考えられる。鉄膨張ならば.0.AI20.)は i.II)I"nf・〈 製膜iM瓜仙0・《なので大体

0..~6~そののびとなり，測定結果とほぼ致する o Li~bO，1.tエピタキン守ル股であり 1111貨が

良かったことや".1¥120.)は硬度が極めて大きいのでひずみによる緩和があまりないこと‘ゅ

のためによ〈 致したと考えられる。

また，M折ピ クの積分強度のω依存性も綱ぺた。これは，間内配向のロッキ Jグカ
プに相当する.結果は図 3.14である.

L川'-'03(001)1αAhOJ(OOI)柵遣の雌測を行ったol，iNhOa(OOI)1仰の場合と川締に精

度良〈簿腹の結晶創刊j附カ汁了え薄膜の残伺ti::.JJに閲する知見を仰た。またエピタキン

の評価も行うこともでき。イド手法により LiNhO:.(OOI)薄膜lin.i¥I/)，(OOI)ル似 lにエピ

タキンヤル成長していることが明瞭に'Jミされた.

3.2.4 LiNb03(110)j巾 Ah03(110)の測定結果

図 3.15のようなの，¥120a(110)面 iのLiNhOa(IIO)配向部膜の令反射 X線開折岬価

を行った，後述するがこの LiNbOJ簿.."計算機解析で高効併な~H 慨が則侍され

ているので角持続を行った。

(110) 耐に if~lr( な副の配置 l玄関 3.16，凶 3.17 のようになる.大きな川 lli倒庄が問符で

きる (012)耐を主に観測した.

観測鮎*，ま凶:1.1 8 でありI.iNhOJ(OI2) ，(021) とn:.AllO，，(OI :l)，(田~)，(:l06) とその他iit

yt線があらわれた。ニれは (024)阿仰がX線醸の "0の物性X線(Mul¥fl:1!l.6kl'V)近
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A7.imulhalangleω(Deg.) 

[，:(j:1.11. "''¥]10，(()O]j上l.i:¥hO，股の令，.射X線111)折ビーク杭分姐il!lの山内向It依イitト

tJl 
同 :1.1，，:(1へ1，0，(110)Iffil の Li ;.l hO~肢の XIW パタ ノ

0(0) 9Q 

ω18)215072 

(は泌iO

iO叫)-80.9876 (202).(404)-724閃 3

凶 3.16:".̂l，O，(110)に1"R11，な作曲の1，)附関係
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山 2)-808620 四 2).(咽)刀 1師

[;l]'UI: Li:-.hO，(1IO] 1吊jliな持制のj，:rift関係
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10 20 30 

Energy(keV) 

開方 ItI:o-Al10，(110)との LiN凶、艇の全反射X線剛庁パタ / 

辺であるためにll-AI10刊U12)より向次のIIAl103(02.1)の克が同折強度が大きくなってい

る。

w依イ'd生は凶 J.]¥Jのようにな句，エピタキンヤル成長していることが4、された。

また (011)向の刷折の積分a度のω分lJiを関 3.20に示す.これから以十のよう&興
味探い鮎果が得られた。

1. LiNb03(OI2) の中心位置はll-AI 203 (012) の位置に比べ札方~).ずれている。

これは 1>lI:Ub 閃 '1.1Î の (012) 面のずれ .;Î.1n..~Î.fiU持 =-0 市町と州瓜以く 放して

いる.これからの AI，O，.L，;¥h<)，の《倒つまり(∞1)耐のノ'jii，jが飲してよピタキ

ン取ル成反しているのではないかと与えられる。(削1)耐で 放する却山は(川1)

刷が舷官光城市lであるためと思われる。これを停かめるために(仰1)似の1"1折の航
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1<1:11句。ヘ I ， O.{JII川 i の1"，\ 1心 ι限の令L<._~J .¥線i"Ij!fハタ 〆山内州瓜itdd'l
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Azimuthal angleω(Deg.) 

同:1.20:(I.AI.(h(IIOjに車両な(1.;¥110.，(012)とU:"bOa(012)の金反射X線川術ピ ク
術分強風の閣内角度依作性

分強度のd分布も評価したe結束を附 3.21に'̂す。 (001)闘の同折強度は弱いため

にデータがかなりばらついているが(001)耐は 致していることがわかる。

2. o-Al~OJ(012) の鋭いピークのみもとにブロードな弱い固衡が見うれる.

しかもその回折の中也、は(I.AI203(012)ピーク中心と Li:-¥bOa(012jピ ク'1'心"'"

附であるdo.AljO.，界面の結晶が薄膜に引っ銀られねじれてこのような同折がlIiて

いるのではないかと考えられる。

:1. LiNbO.(012)の幽縁の分布は傾いた正規分布になっている。

これについては

-成長。~J JIl Iで I J:，lJ;鰍....，\Ij()a結品の膨曹でひずんで (012) 耐が，iJ }ifv.ω= 0にli'J

〈が成長とともに緩和するため。その緩和問分，;が正規分布に畳み込まれてい

る。

・(001)面方位がー殺した多寝室のドメイノにまじって。 (012)而が方似がー徹した
小散のドメインが存(，するー

なとが与えられる。

ニれらの結果で特に基似薄膜の而J町似の聞係li;t子特性にJにきく関係するので，集{-
li;_，川上駅味深い。

Ifli間陥のd依作性lま凶 3.22にボす.やはり!バルク比 0.:;%ほどの妊びがある.1.厳闘

に付いては先例とド付根に主に薄腹 基値"の熱膨根係数の1.¥が与えられる.



Az:imuthal angleω(Deg.l 
C-l.12い川1，0，(110)にJrul山内1¥1，0，と Li日前川の川町 I"Hliヒ クのf~';r強度の州

内frlllUli.{i刊

(i1I:J.:n. ".:¥1，0，(110) 1'.]，i:¥I，O，)恨の]，，¥'I仏 1(12)山川附の山内刈!丸依イ'lt'l



/'-_陶』
/町、

:~....I aaxis:cxpandcd 
e岡田∞町由醐

同:I.nl.i文hO，(11川/。、1/0，，(110)の&耐観照

111:1.11: I 捗純によるl.iXhO，(IIOj/".AljO.，(IIO) のk凶ilf~~人制第"・・11I1l x:;m1ll)

可?に興味探いのは山間隔が'，.r{fiu竹があるつまり山内問}jM-.があるということであ

ゐ。これは熱膨由民保散の'ltJj性仁，11来していると思われる。 (>'1:1.1"から分かるように (nl:!)

耐に対して+...)jll'J!':は (300)刷があり岡市幻のイj}j向にはa輸がある。 d輸において

はl.i.¥I>O，よりも。品lj()aの膨鋭係数が大島い止めに延ぴとなる。)jI刈のん }j向に1':::，'

柚があり r帽においては。，¥bO.，よりも Li:'¥bO.，の膨';1<係銀がjにきいために11:縮となるu

そのためi.:.[l]:I.22の綿lこれlがりの曲舗になるものと母えられる，

また火耐員北kさι'
戸，_されたa詞柏11向岬n形移4状民lは孟 5如"叩111.スキ4ヤ"で 1，，(日{川川1目へこんで門机にな勺ており .紬
Jん'il"J句4抑0の》刷1.: 1':'よ 1山:'111山川川川』“川川E目川ス dキ静 4守r ふシ〆で川'川目m川1111巾H山'"つ【ぱZつて叫"'I~状民 t仁こ功令巳，ぺて Lい、叱た n ;:HJ(llliに司プ
チイカルフラ yトをおいてFi捗縞."測したとニろ[>11:1.1~ の似になリこれからも鞍明

に会って、、ることがわかる.

刷内の民)jiヤキカ哨しいζとから l.i:¥"bO，(110)jn.AljO.，(11川A料の観制においては鮎
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，¥1，成長の lで多くの興味添い結果が得られたoUNbOJ(1101/t>-AboJ(llo)においては耐

内配阿にわずかなずれがありそれから l.i:¥"b03(00l1/1“AljOJ伊011となるように li:¥"b03
はエピタキ y ヤル成長することや.耐川酬の測定から残留比)Jに耐内角度Wh性がある
ことを見出した。これらの評価は他の高値法では附様でありエピタキ y の目、価tょとし
て当fil;li優れた特性をイlすることが"、されたと思う.別服従前との組合せ1よる IIl-SI'"

観棚専への以聞が待たれるE

3.3 電気的特性の評価

前市までに各縄A概u一品質良く LiNbOJit膜が作裂できて刊ltT-ji子への応用が則仰で
きることを"した。また特に f，'¥Ii屯桜として初川できる 1'1(111)配向膜 iにl.i:'¥hO，， 

輔配向股つまり 11鴛分極楢が膜刷の法線方向』捕った屯f物性 li:..)IJの lで興味ある聴

が伴られることも明らかした.そこで.01-節ではこのI'tlのl.i.'¥hO"配 阪のHi気的判

性を縄ぺ薄膜の議f応用の可能性を探った.

まず薄膜の電気的特性を考える上で1基本的な物性定位である薄膜の砥抗年比必也市

誘旬UN夫について調べた.次に樽股の強訴司E性を綱べるために D.Eヒステリンスループ

の測定を行ったo l.i ~hOll j: Jji:電界が非常に大きく電描で"分極反転させることが附難

な{強誠司区的にハードな}材料であるが滞股では分械反転しヒステリンスル←プがはら

れる場合があることが鰍告されているtη.そのためl山 bO.1薄膜のメモリJ伝子への比:JIJ
も捌f与されている。また京極で分傾反転するなら!バルクで"附維である作製後の分仲

処理が部阪では容易に行える則待がある.

先に分組輸が揃っていると述べたがその極性まで繊わないと薄膜でI t:ílî.怜や首"~光汗

幼来が手'JJIIできない。これは説子応1lIl-.If(裂であるので薄膜の似電性を凋べることによ

り分樋万怖jと分概の繍っている割合を評価した。

JIIいた試料はl.i~b03(OOI)/I' t( III)1矧O';Si でI.i NbO屯 l刊の腺J事がそれぞれ :100

100llm。また Pt，LiNbO"のXllDロ yキノグカ プの半航令制は..，・と帰性点耐披束

子に使川するには 1分な配向性である，作製したJ.iNhO"r 柏配ザ脹 uこ同:1.2.~のよう

な円形の金制E傾を約 l拘川、 J'f..J'-t雫 !h: ill してこれを I'. ，~屯株日ド地の p，配rí'J膜をド，flI\1î:

械としてぷ価を行ったー金司区械のlt(僚は糊4によって拠なる。

3.3.1 電;満ー電圧特性の測定

Li Nh03薄膜の絶縁怜および耐屯庄を線価するために l(i任 O.'lmm の，~制 l 散サ νプ

ルの屯流地If.特性を測記したー微小電流計(横川ヒ二五 レJトパッカ ド(、1Il')tl製

11~OH) を用い，l't( lI l) 配1;' 豚を t，電極 t筋金屯磁を正ilt快として阪に仇流'itì.l l を加

えたままで"秒肱慨した後の'，tt旋を測定した。
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:主手話五時
閲 3.25電検の構日産

測定私果のつを例J.:Wにぷす.11(流鍬抗$fJ:IOkV/nllで1.7xIO"QCIllであり i符

られた l，iNbO，滞膜は抑性炭耐波恭子喝の恭子応川 uこは問旭が縫い科覧の絶縁性を有す
ること合e則ら方、になった.

また!耐l線の'"山点から LiNb03滞限の絶縁破壊竃nは 90kV/rm松度であることが
わかった。附述したように Lii¥bOJ(バルク)の杭電界"大きくて 300kV/nnであり!制

止された絶縁磁機電圧叫V/cmはこれより小品、めで Ll山 OJi開においても分桜反

転さらに分梧処瑚は難しいことが示された.

3.3.2 比麗置率およひ・語電損失の;測定

次に LiNb03 C舗配向簿膜の副隆司E事を評価しバルク同闘の値を布するか細ベーまたそ

の則雄蝕分散から作在する議電分権について省じた。 t郎電修4は間後0.6mrnの川"金

屯績を m~\ ， LFイ〆ピ グJスアナライザ (YllP社製 1J9:!A)により LiNbOJ膜の比

必"準および俗鑑正擦つまりS官邸Hの閣議散特性を測定した.

測定結果を闘 3.27 に示す。 Li:\"bOJIJ:奥方性があり!バルク l ，i~bOJの c 紬，"方向の比

湯池撃はそれぞれ29，44であるので。 LiNbOJI章旗は配向によって滋抵当鮮がjにきく異なる

はずである。 l訓から薄膜の比』陸軍事は約2ゆ5であり，パルク LiNb03のc舗)j向の比議

1~'I'とほぼ一致した.

次に刷機舷依存性であるがI胤披敬が低〈なると比誘司it!tllま若下 4隆司，，'按(占隆司Il:tfl)

はかなり大き〈なった.散 l.kHz のかなり低い周披散であることを~えると低 d放に

しか追随できないイオ μ竃街や界面分極守与が肱困と与えられる。動くイオ〆としてはイ

オノ下ffの小さなUの可能性が高い。前飾で迩べたように臓の絶縁性は良11なことから!
Uイオンは結晶舵界で局所的に劃いているものと考えられる.純界郎に俗ける微小領峻

の電流旬'11こ特性 k露骨E率制定!組成の評価等から...貧できると考えられ1興味深いが今後

" 
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主主J
同Z加I)-Eヒステリンス湖心1"1路(Sawy何!'ow('，剛路}

の課旭としたい.本僻究においては滞艇の抑怜表面波点チ応:111をH指しており他川周波

数情械が尚いのでこの低川被における分散倒失1.1115川l特にl別組にはならない思われ

る.

3.3.3 強誘電性の評価

前注したようにバルクでは見られない強議電性[).Eヒステリンスカ プつまり分僧"-

..が海艇では見られたという報告があった.それならば海膜においては分極処瑚ができ

るかもしれず防省で遊べたようなマルチドメイノの解消に.fil刊である。そこで得られ
たj事阪の強滋司位性を，;~価した。

強/1;唯性つま ηl】Eヒカテリ y スカ プの測定には開 3.2!lに不すような Sawyrr

rO¥'町 r同怖が雌も良く用いられる.1ド僻宛でも当回路によって作製した LiNbO，滞朕の[)

日ヒステリ yスカ プの測疋を行った。 L$円形勉他の直任に1.10.6111'"のものを111いた.

制定鮎果を閃 3.29に示す。分似反転による電椛に加えてイオ J地比などのリーク111

i定成分が飯盛Lて柿円に近い曲線になっているが。わずかに菱形になっており， [).Iヒス

テリンスカーブが見られる。

カーブは織軸方向にンフトしている.このンフト 111事膜内部の電界や電J，y等のi事恨の
分極物性に間違していると思われ特に蛤続電メモリ応用の附迎で9!，IP.f;_探いが、後述寸る

ように得られたl.i:¥'b03膜のメモリli;:，IHI孟櫨しいと考えられたこともあり本品ではこれ

以u.t取り扱わなかった。
パルク1-iNbO，のfl発分械は 71"C'!n1l2抗電界は初OkV!cmと偶1;';されている的。こ

れに比べるとリーク屯流のために分かりづらいがi車線の残留分極 1'，-はおよそ札7〆/，，，，'

以ド， lil屯界は 1!">lIkVlcm以下とパルタの航に比ベて小さい.駒に残僻分桜は小さい怖

であるーこれと似た総出例はあり， MOCVD 法で rl!SiO~!Si Iに刊製したl.i:-ibOJi帯股

での制定で桟留分枢が0.17μ【/<m'，統電界が30kV/cmと小さな怖が、"またスパノタ

により町(111)上に作製したI.iNbO'j薄膜で n究分極5，.<'1η，，'の'̂ が仰られている。 η
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凶3.29:LiNbO.，(伺旧白}恨のり Eヒステリンスカ プ

このよヮにす薄膜においてはバルクに比べて 1"'.1';("とも小さくなることがぷされた。

これら UNhO，樽膜の強峨唯特性に必いては~.l{l'{分級官Iがかなり小さいことから l 山hO，

締腺においては分維反転"部膜の 飾でしか起こっていないと"えられる.

また、抗電界も小さい。 l詐取でLiNbO，バルク~.粘品が宝温においてきわめて分機'"恥;

しに〈いのは旬<:otによるLiイオン{海電分極)の変位が結品構造上自農薬により削"され

るためと却阿したが簿膜で D.Eヒステリンスループが見られるのは薄膜では構造1':-1、

完全な節分があり比較的脅易に Li のイ~. ;..-の変位が起こりうるためと与えられる。

それなら!給品性の悪い海膜では抗屯非が小さくなり，低い屯界で分禅"'.弘すると思わ

れる。そこでl，i;¥hOA006)配向の X]l.D例折のロノキシグカープ 1'.1前柑が;.21'立と配向

性の悲い LiNbOJ~実において川峨な澗:.ilを行ったところ閃 3.30 のように確かに低泡界

で 般の強.MIL体に見られるようなきれいなヒステリンスカ プが似制された.これか
ら LiNhO"締膜における[).I-;ヒステリンスカープが結晶構迭の欠陥に110挺するもので

あることカ{/J~ された.

LiNbO，薄般の強4陽電性の測定で lHヒステリンスカーブが観測された。しかし lil

F他界は小さ〈挽伺分彬他もかなり小さな俄であった。これから分輔の低金1.1J.t.'j品の欠陥

などの薄臓のごく 郎で起こっているものとJ;え句れた。そのためメモリゐ川'"指しい

ことはもとより宅砧でのLiNhO.，薄膜の分柚処Jll!1J.バルク Ir.M，¥，'，の泊代と川織に剛健で

あることが示された。

" 
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凶3加配t性の悪い [.iNI>O，配】膜における D.Fヒステリンスカーブ

3.3.4 焦電性の評価

強線電悦の持価からI.iNbO，は薄膜においても分梅処理が姥しいことが不されたので，

i軍服はマルチドメイ〆になっていると泰子応刷がかな句離し〈なり!制 grownで向発分

衡の概悦が揃っているのが望ましい.自発分僅の詩価には焦電効果や圧電効果の測定な

どの方法があるが、本研究では谷易かつ感度の良い訴価ができる焦電性の測定により訴価

をnった.
"r.l.~幼'"の潤定"潤定試料の荷量lJIを変化させたときに発生する試料表面の電併を測定

すること仁より行った。表而電荷の変化の測定は試科に微小電流計(米国 KEITIII止，;v社

製 Modcl617)を接続し!発生する電流(焦電電施)を測定することによって行った。負

傾"下地のp，配向艇に正極l主l侃電極として，億小電波を剥定するために接続にはロー
ノイズa同軸ケーブルを使周，告を隠はンールドを施す等の工夫を行った。
試科J提而の薄膜の温度を暢度良〈欄定するため，温度の測定には問符O.08rn聞の侮綱

アルメルクロメル然電"を用いたoi:;:，rt測定lまデインタル極度計(アドパシテスト社躯

R61.51)で行った.試淵を取り付けたずロ パ は金属で担って鋭的にンールドした。

屯艇而楠S，，，~司E係敬 p. 温度 T、時間 t と lr!電電流、との関係は

訂
一

a
d
p
 

(3.2) 

であるのでl電凋面積 S，ia度密化dTldlが太きいほとI焦電電疏が大き〈なり1精度の
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(a) !!.~?む既成 (h) n発分修の桜刊

悶 .l.31:LiNbO.J，.f111配 1臓の!.'.'.電位と向定分極

良い測定がj切符できる。"郎従艇には前節より大きめの直経J.2mmの円形金也帽を刷い

て測定を行った。

球科の温度t立場外線ラ Jプヒ タ 努を使って変化させた.場外線ラ Jプではステ y

プ状の大きな温度変化をヲえることができ!感度良〈測定できるが温股制定の:t~:が大き

く!主に自発分艇の有量や極性などの定性的な呼価にmいた.一方銀河E係数の此価には
ヒ タをUIいたe

まず，赤外線ランプjJll然tこよる佐官E湖起を行った。凶:1.31がその限.，結別院である.凶

(.)から Lil¥'bOJ限は砂gm川で住屯性を4すすることが"ζされ 1'，配州股上の l.i1¥bO.，1¥:
ド引棋は as-growHで自畳分極極刊が揃っていることが明らかになった.

また， I，J]閲('1の温度変化と椛れる!.(o:，tt'i1tiM.の極性から Lil¥'bOa配li'l恨の(1免分蝉の縦

性は同開 ("1のように上向きである目制 gruU"nで自発分維を右し J".1i'lきになる機備に

ついては仔細l孟第.'"で検討したが、上にスパノタ製際lれに肢に加わる世界による効果

と考えられる。

次にヒーター加ι触の閃 3.32のような小周回恒温柵を問いて LiNb03配向股の!.t'ttt係敏の

制定を行った.温欄内に武将を入れてfI屯係散の測定を行った結果が悶3.:13であるー薄

膜の1.10¥電係数は 40"Cで1'=il)( 1O-6(iml[.、でパルクでの位向=問)(1O-r.C/m!['、の

116%程度の値であった。

マルチドメイ Jによる目撃腺全体での日発分幡の減少について滋鎗するために，分帳が凶

3. :l I(b) の上の方向に捕っている割合を分極唱。と定dをする~ of;t薄膜の分械の大きさが

バルクと同じ値であると仮定すると

1 +，'11'0 
... =-----:;-一(:1.:1)
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で求める，~ができる。つまり例えば 11\電係敏p が0の場合"薄膜の分極が半分ずつ k

Fに向いておりい ==0._';)，/'がパルク (po)と同じ値の場合"簿膜の分維はすべて』に向

いているい= 1) と~えるものとした. "!，屯係歓l'= oj X IO-G('frn'Kの制4結果から

薄膜では分抱守。は 93%となった。分修中の低Fが弾性表而綾菓子特性{及ぼす影腎"

第5献で詳細に命じたが tilの表曲1波速度つまり動作周波数の減少と'，.気健械鮎合係

散の低ドにつながる，

1.1.\屯性の測ぬから薄膜は d~'grO\\'n で，'，発分相を il しており開'il!.1 1 のH向に揃って

いることをは出した。これから本研究で伴られたLi!'¥IlOlr.4膜は闘鯵な分樋処男が必墜と
はきれず as-growll でパルクと川械な優れた1首会U~学幼果や)Eílt幼見~~与の発現が見込ま

れ簿腺の.<<子tt:川が期待される.

3.4 本章の結論

高S/NJ七での観欄が可能で面l内限測によりエピタキンーの線価やl問要的に泉山に1Ii.tr!

な鮎品耐の面1間隔の測定もできる特徴を有するエキルギ一分散内盟会反射X線川折，11によ

り新銀に LiNb03簿艇の評価を行った.

その結集。 AI.o31にLi!¥bOJ1.I{エピタキシャル成長していることはもちろんさらに

岨内配[I'Jの配向性の向精度な品価ができた。そのためLiNhO，(110)/0...¥110， (llU)に

おいては，Li!'¥bOa(001)11 ".Al10，1ωりとなるようにエピタキンヤル成長すること宵の
知見が得られた。

また表面に罰~.Ii!(な結晶而の而l聞闘から μNb03糟膜内の娩留応力の観樹も可能であっ

た。薄膜k旗振との熱膨張係砲の基による面間隔の変化の計算他"欄延結集とほぼ殺

し，さらに!試科にたわみが制調されたことから可残伺応hは然膨張係数の1，(によるもの

と考えられる.また，結晶のJt)j仰が引き起こした面間隔の価内角度依イf.応力の拠Jifも

も見出した。

これらの観測は向感度に1.うことができた。今後の展開としてはエネルギー分散明全
反射 X鰍同折計とスバッタ製艇とを組み合わせた膜成長の m叫 u観制などが捌件でき

る。

"1日Ol/Sî(IOO). I-.の LiNbO，薄膜の電気的物性について縄べた.この樽膜がバルク!~

結晶とほぼl吋じ級官E率と素子に朋いるには l分大きな紙jIC事を持ち，さらに匙屯効果の

測定から L・Nb03の製膜において".描grownで誘旬並分傾の)J)i'jが櫛う l当然分柑が包こ
ることが分かった.また，抑性表耐擁特性のi常備を11い締脹にlioitt性が礼込まれること

がわかった。これらのことから。J>t/SiO:!Si(IOO)Iの1.i:'lhO，均膜に附して耐伊小川で

'.('，電性白n電性などの機能を"し，J{-(応mに組、円であることが明らかになった。
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第 4章

LiNb03製膜時における外部電界印加による

膜質改善

4.1 諸言

良質な Lii¥b(h薄膜を仰るのは憶しいとされている。特に向先分械や配向性の良いもの

を得るのは附量産である。そこで。特に製膜ょを I夫してそれらを改絡することが考えられ

る.

附寧までに述べてきたように LiNbO，は大きな向先分傾を布している.したがって外

部から電界を加えることにより，この11発分短との相E刊剤が起こることが捌待できる.

本研究はここに滞日して!製慌'Pの電界印加による膜質の改普いわゆるパイ7ススパノ

タを試みたoLir-;hO，製限において"このような繍傾的な膜質改欝の此みは本研究が初め

てである.

バイアススパソタ li60年代後半から試みられている。ルベド的には通常のスパメタ従前

の第板郎にパイアス'11Lfiを印加するだけであるので:J見駿が脊易に行えるという利点があ
る.そして!ほかの手法ではi重成できないような腕貨の特性改嘗も捌待できることが知ら

れている。"

具体的な例としてはバイアススパソタによる"薄膜nゃ金海膜."の噂屯宰の改静が

良〈知られている。 般に棒鋼E体湾股は結晶構造の欠陥などのためにバルクよりも大き
な保抗撃を宿する。適当なバイアス電1七印加により薄膜の民抗事をバルクの耐にまで F

げることができる。他に針。，スバッタ滞膜の絶縁性の向上ι司や{"，スパソタ目撃艇の硬

'lの改善的等の特性改降が知られている。
バイアススパγタにより段法依慣性を向」答せうる研究もなされている。 7制バイア

ス電界により薄膜に入射するイオノのエネルギーを珊大させることができるので!法似に

付』脅した海艇を再度スパγタ是売させる再スパツタを電界によ旬促退できる.この内ス

パJタされた靴下が基敏表面の他の縮分に唯摘することにより入り組んだ形状をもっ碁

仮表面を 織な膜瑚の薄膜で寝うことができる。

同スバッタにより或耐に吸持しているガスなどの不純物も取り除けるので!高純度化や

挺聞の洗浄効果も期待できる"さらに。湾腺と，.叙との付祈JJの改脅もできる'"'



少し変わったところではバイアススパメタによるパタ ニノグもある。川これはあ

らかじめ落敏表面に他の物質を形成しておいたうえでバイアス電界を大きくして同スパ

J タの越伎を際の成長座度に近付けて基敏夫個物質による 11fスパγ タ逮I~め迎いを利 111

することによ句行っている。

さらにプラズマプロセスの悲健研究の観点からス打ヅタリノグ現象におけるバイア

ス包界の影容に閲する僻先も多敏なされている '1.'3)バイアススバッタにより豚の組

成時川や拠人ガスロ刷、予の製膜条付のより附帯な制仰ができうることが鵬侍されてい

る.

さで， 1起したようなこれまでのバイアススパノタ法は屯界をプラズマ'1'や膜に成来す

るイオ/に付して彬智させて膜質の改絡をはかるT'法したがって世界1:1tlこ製限条件を

変化させるだけで成長'1'の艇と電界との幼換を期待しているわけではなかった。ところ
が本研究におけるバイアススパJタは自鎗分傾との棚E作mつまり成長する海限への外
鮒'"棋の出磁の膨容を期待している自で也新規性があるー

本~ではまず刷いたバイアススパ Jタ装陣について"細に説明した。特に外側屯界の

印加千訟を検討し 2袖矧の刀法を畿案したーnJ加予法により与えられる裂膜機構も得ら
れた鮎換もノにきく慢なったので 2砲の印加T法ごとに分けて順に説明した.そしてそ

れぞれの手法ごとに得られた膜の配向性や分概について評価し!バイアススバッタの街幼

怜について説明する。また，それらの訴価に加えて艇の組成家副モフ寸ロンー$の評価

から!パイアス電界が製膜機構に及ぼす影智について議畠する。

4，2 バイアススパ!ノ空リンタ装置

パイアススパノタリシグ装置は第2惑で遊べた dマグネトロ〆スパッタリ〆グ装慨 (AN問、/1¥

SPF.2JOII)の歩似ホルグ にバイアス電£を加えることができるように改近したものを

用いた. 般』ニバイアススパJタのパイアス電庄には，世流電正を加える場合と究流司IW

を加える場合の 2穐傾ある。失流電日の嶋合は振幅に加えて位相も制御でき!制御手段

が噌える制点がある.しかし縦象が鎚維となるのに加え位制!の制御も必震になるので

装置も敏雄になる。前節で説明したように本研究における LiNI沿3に"けるバイアススバ

ッタは新風な研究であり初期的な要，，.多いので本僻究では直慌ハイアス従"を附11し

た。

バイアススパソタ設置のバイアス電圧6ニli，40Vまで日¥))できる前枕4電ILi除(メトロ

ユクス社製 ModeIS4JC) および 1201，1まで 1[1))できる OJ~流定地肌蹴'1刈砂製11:1折製

作 0120.06)によってパイアス電11:を加えた。バイアス電圧"正確に測定設定する必喋

があるので!低峨通過フィルタを過して尚周波を隊去して測定した。さらに'，11:00:.を流して

慰膜系に影響を手えることのないようtこ電圧測定には高入力妖抗のディジタル'l!iIE，11"(ア

" 



Substrate 
Holder 
(H同"り

悶'.1 パイアススパノタリ J グ設慣のチャンパ付近の偶成と川路4妥結

ドパノテスト社製 II削1>2.'¥)を用いた。以}のバイアススパノタリ〆グ後概チヤ J パー

の電気的な緯線の概観を附1.11こ示す。

年取においては，これ以後バイアス相!とは接地されたつまりoví1Lf" であるチ~. ;，-

バーに対する梅似ホルダ の屯{げをいうものとする.同1.1で定前Ii:IEilt慨を取り去ると

l拘取までで説明したバイアス唯界を加えない製限と川織になるがこの状容を舞バイアス

また定屯11:電源の11'，);司tJl:をンヨ トつまり，Vにすると排他ホルダ のI低位がチヤ〆

パと同じグラウム〆ド電"になるがこの~，I;.!ßi を ov バイアスと ιf うものとする.

また、バイアススバッタに必ける結，¥1，成長機構を"..するには¥tiJIよりもむしろ膜近傍

の電界の議畠が電製になると老えられる.附'.1の議慣では，.他!l!~にはプラズマが作
のするのでパイアス1It11による電界に'"えてプラズマによる屯界も膜近傍に加わるので

パイアス司."から電界を求めるのは櫨しい.そこで同1.2の侭式凶ように法似のIjil耐に

金属の制私屯縄{グ'1ソド}を配しプラズマによる電界を偽I}除去した2昼間構成でも製

膜をJ，tみた.

これちの装lI'W'成をIズ別するために以後グリノドなしの場合を，.似への地11:111:催nJ1}1I

グリメド付きの場合をグリッド侃似を川いた電界印刷と呼ぶことtごする。これらの袋日曜

構成の速いはグリッドの"る障しだけである沿え製艇機椀も"1られる結果も大きく nなる
と考えられる。グリ Jドの鰻い場合は遁常のスパ y タ騨膜慣を構に加えてパイアス屯Itが

プラズマに値維な1&'0を及ぼすとeえられる，グリノドが"る場合"グリ 7ド仁劇げら
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れて通常のスパノタに見られるようなプラズマが薄膜に影曹を及ぼすことがなくなりバ

イアス屯庄は主に膜に影響を及ぼすのみであるーこのようにグリッドの"る無しだけで

腹の成長機構が太き〈異なると考えられるので本研究では基仮への屯任副接印加による

パイアススパγタとグリソド屯健を用いた電界旬Ihllによるバイアススバッタを独立させ

て別々に織省することにした。

4.3 基板への電圧直接印加によるパイアススパ γ宮製膜

スパyタ条11"1:1或1.11こ示、す.さら仁パイアス電圧を'"筑バイアスとして 10Vから +10V

の範聞で変えて製膜を行った。

:J.t1!tとしては."舷表面が噂屯体で基仮ホルグ から屯術が明給され得る Pt/SiO，jSi(IOO)

をmいた。この差値では下地の p，がF縦割E極として利用できるので， 1.1.~電効果の測定に

よる分極の評価をした。また!表面が絶縁物であるo.Ah03(OOI)面，応用上興味ある特性
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間関。釧v
 

伽

初唱。

関1.3成長辿庇のパイアス屯ff依存俺 (I'tl針。2/5刷∞)J<板)

が朋待できる Si02/引!ダイヤモンド薄膜，.偲も用いた。

作製した膜の成長速度<'結晶性を評価しバイアス電jとの閲追を繰晶した，特にイド研

究の 骨の狙いである外怖からの印}]lIi1t圧と艇の分幌との相l'工作'"について凋べるため

に，佐官E特性から得られた膜の分柑の評価金行った。

4ふ1 雄禍速度町バイ?ス電圧依存性

表面荒き(段差}討を用いてバイアススパJタで作製した各湾膜試科の膜 Fを糊刈巳し成

長進度のパイアス電:rf依作性を調べた@

Pt/Si02/針(100)基銀上のLiNb03簿膿

成長速度のバイアス電j七依fi性lま附1.:1のよワになった.凶からパイアス印加によ 1りj 

巡度が瑚加し，ov付近で遮J皮Eが 昏イ小、さいことがわ均か、る。 般に'雌長雄股の遅い'裂県膜
粂件で'桜曜糠しfた】 LiNhOJ薄膜lほまと

スパゾタ粂f作守は段遁条件近辺にA技生疋したので ov付近はa徹量適条f件守なのでもともと成佼巡
J度Eが週く逆にパイ7 ス印加により条件がずれて速度がA火Jき〈なつてしまつたものと~雪え

sらうれる.

しかし。大きな電圧を加えた場合には速度はあまり瑚加しな〈な句!飽和傾向が見られ

る。旬.，げのほとんとはプラズマに加わって吸収されてしまうために大きな電11:を加えて

も膜近辺にはある桂成以Jの電界はかからなくなり，飽和するものと思われる。

また、成長越1長は負バイアス電!土より IEパイアスを加えた場合に顕著に柵加した.悠桜

ホルダ日直下にはプラズマがあり，アルゴンイオンや同医薬イオン等のプラズマからの正イ

" 



附.l.~: r&:.bl:述'Jtのバイアス屯11:依存性(O-/¥b03C而A先制

オνが)，q!.:に人射している.ここで，.板1':11にパイアス加Ef"加えられると法ぬ}人

射する IF.イオノのエネルギ が減表して1If!k党が減るので限棋が'"えたと与えられる.

。AIlO，C商基穆上のLiNbO.，薄腸

"，同iO，{叫100)属板とは逃¥.'，，-'¥120，1;1絶減量哨なので，.彼衣刷へのチャ y アップ

により印加liltl停が打ち消される可能性がある.そこで".'¥120，(刷息似 lに刊裂した却

股についても脇陣を制定して成長越度を計算した。結果を図 .IAにJドす四

バイアス ~n. 1.J'ov付近では成長速度が低下する!大きな市川を加えた叫の成民i創立は

飽和傾1;'1をぶす筑間tより IIJtl; 1士の場合の肘唖肢は大きいと!絶縁物のαAI~O.，でも

1'1/ちi02/同(IUO)基舷の場合とまったく同機な結果が得られた。これから αAI20，衣耐

の千<-ンアソプlまないものと与えられる。o-AljOa:I支出にはプラズマから多くのi1Uゃ

"イオ〆が人射するため麟彼ホルダーに置かれたαAl，OjJt.阪の或，_のチヤ y アノプ

してもそれによる電界によって信鏑した屯何11'1'和されてしまいチヤ ジアメプは起こ

らないものと与えられる.

4.3.2 配向性および組成のバイアス電庄依存性

パイアスを変化させて l't/SiOJ/Si(1∞)， n-AI，03(001)而 SiOdSi指よぴダイヤモン

ド薄腕忠敏 l に刊製した Li l\"[，O:dt膜の~"同情造や配向性及びおおまかな組成を X 線M

llr法により，lf-flfliしたoH体的にはLiNhO，ヵ"柑配白lしている場合1;1[I'HIiパタ /r':20~ 

悩!)"(('"K~) の LiNbOj (006) のピークがあらわれるo Li¥'hO.1簿般の製艇では限に合ま

れる I，l.r-¥hの割合が化学最績比川からずれぞす<， LiNb30~ (帥2)，[，i，NhO. (222)が

" 



iuwLJill 

hげり
(，.)パイアス叩1:+日

関 V;:I、イアス印加時の X線聞折パターン

配向しやすい。その崎合には同折パター/にはそれぞれ初'":111.1". :17.U・の似問にピー

クがあらわれるので X線ド'1締法から組成ずれのt予備を行うこともできる。

Pt/SiOdSi(100)基領土の LiNbO.I薄腕

"βiO，/日 i(1閃)とに l ，i~hO"，納配向艇が得られることを前市までで述べた。凶I.!"，

に"、すように本電界印加裂股4おいてもバイアス11tHによらずr暢配向股が得られた。ま

た，1，;:¥1>，，08や1.13:>;1¥0.のピークも現カれず。組成の大きな傘化も見られなかった.これ

からもこの予i1:では簿膜の*，';，¥，'，性を制御するのは鐙しいと思えた.

83 



l渇 ~.6: UNI>03配向限のロッキングカーブT他舗のバイアス電圧依作性(o.Al:03C1m""島
仮)

α-Al:OJ基銀上の LiNbOJ薄腹

X線団折バターνを測定し評価したところ，o.Ah03)i覧板でも電圧によらずLiNb03C 

紬配"膜が得られることがわかった.そこで回折パターンの LiNbOJ(006)ピークのロソ

キノグカ プの半値幅を綱ぺた。結果を凶1.6にまとめた。これから令官E圧印加を印加す
ると配句性が急速に悪化すること。E電圧より負制E陀のノ2が態化すること 1さらに電!土を

加えても悪化せず飽相していることが分かつた.それぞれについて以ドに考察した.

バイアス電fj:により配向性が悪くなるのは屯王が結，¥1，成長に彫，を与え!製限条件が鍛

過条件からずれてしまうためである。このためiパイアス電圧の影曹を補正する分他のス

パγタ条件を変更する必要があることが明らかになった。

また，正バイアスを加えた場合より負を加えた場合には配向性が悪くなった。これは，

負電圧を加えると基板に飛来する正イオ Jのエネルギが増大するためにプラズマダメー

ジが柵加して正に比ぺて負の電圧を加えた場合の方が配向性が悪〈なったためと考えら

れる.

'副Eをある限度以上加えても c柏配旬膜が得られ，な必かつ配向性が悪化しないのは t

加えた電王の多("プラズマに加わるためと考えられる。このことからこの従界印加手

法により簿膜の給品性が大きく後化させるさらに剛御するのは錐しいと思える.

この配向性のバイアス電庄依存性lま成袋速度の依存性とよく似た結果である。さらに!

同微な眼眼健構で説明でき!成長選度の依存性のところで行った別限機婦の考察を支持す

る結果が得られた.

また組成のパイアス電圧依存?をについても考察する.回折パター〆にはLiNbJOo(602)，



l.iJNbO. (222)のピークはあらわれなかった.これからバイアス電圧による Li/Nb比

への膨曹は比般的小さいことが示された。

SiO，fSiおよびダイヤモJ ド薄鵬墨極上の LiNbO，薄腸

パイアス'"界による配向竹の制御を11，這んでバイアスi11Jl:を側々に変えて製服を此み

たが残念なニとに Si01/Siおよぴダイヤモンド織膜基似I'!Jにはパイアス怪しの嶋合

と同級に金〈配 膜が得られなかった。またバイアス官民Iによる付椅)Jの阿 lが則f与さ

れたがl ダイヤモシド薄膜上のl.ii"bO，股はやはり剥がれてしまい!この場合はみまり付

着}jは向 iしないことがわかったo (I.AljO.，や刊の所でも述ぺたが!加えたバイアス屯

Hのほとんどがプラズマに加わって吸収されてしまうことなどの理"，で結晶性にドラス

チ Jクな変化はなかった也めと考えられる，そのため鳴念ながら当h'i，式によ旬電界4よ

って配向を大鮒に制御するのは態しいと考えられる。

4.3.3 基桓ホルダ 電位町時間壷化町田察

成長する Li;-;hO.，iI肢の分傾は特に海限表面近傍の電界に彫響すると思われる。バイア

ス電rLlま1>依チ.ンパ聞に加えているが駆膜巾は暴練1<而直上にプラズマがあるので
表面の電堺"旗艦プラズマ聞の電位分布，割引ぴ来仁よりiたまる。そこで!このプラズマ

の電位に関する知見を得るために，基仮ホルダ H を電気的に開肱し製眼中の紘似埼ルダー

の電位出の測定を行った.1>位ホルダーは電気的iこはチャンパーに付して歓MO以 tの

偲抗で絶縁されている.また， 1島桜ホルダーの司Ii.fV:liチャνパー内のtl:i姐を反映している
と考えられるのでスバッタリ〆グ'1'の電似の時川変化をはかることによりチャシパ 内
の変化についても知見を得ることができる。

測定lま図 1.7のよヲな制定系を附いてfi¥<"関，.，のような結果が得られた。これか

ら!プレスパソタ 'J;..-グ中"負に信電するが!製膜中lま正tこ23Vほど僻屯することがわ

かる.

プラズマでは電子の修動良が正イオンめ移動度より大きいのでプラズマの脊器である

チャンパーに対してプラズマの空間電位liJE電位となる.関の電気的に絶縁されている

電樋(基舷ホルダ }を今接地したとするとプラズマの"の雫川電伎により"イオンが椛

れ込むが，絶緑されている場合はイオンを抑しとどめて電総が流れないので屯彬は接地電

位に付して正に帯電しているはずである。これにより。図'"のように1制限巾は正に倫

電する。 方1プレスパヅタリング'1'はンヤソターによ句プラズマが芝られるので!まわ
りこんで入射するのは移動度の大きな電了がほとんどなので負に僻屯するものと思われ

る.

またt困...では時間とともに旬町立が変化している。これは数分以 kの時定震をもって

" 



Substrate 
Holder 
(Heater) 

Shuner 

凶 li J，よ似オルグー¥t似の制限に)11~、た ~in構成

iJl二戸「
聞

T岡町

1;11-1ぷ:勝敏ホルダ 判ij.)'の時I川変化



いるので電気的なものとは1;えにくくターゲソトなどの系統の温度変化が肱閃であると

考えられる.1;11からプレスパノタ時に'itHなが定になるまでに 30分純度かかっており

これにl則選して川位脱の時附がよたないと系統が安ιしないと考えられる。したがって

この場合はプレスパ yタは段低30分科震は行ったほうが繁雄であるといえる。

基仮ホルダーの電位の時間定化を飢制することにより JO仮ホルダーは舞バイアスで2

3Vの正也圧に都電していることがI則らかになった.また本"慣において Lil'¥hO.J製較

においてはプレスパッタは四分以上行わなくてはならないこともぶした。

4.3.4 バイアス電界が薄腫の分極に与える効果

"膜'1'のパイアス電界印加による l.i.'¥hO.1dlrl完分械の盆化を削侍してパイアススパツ

タを拭みたことは本市の旬矧で凝附した。Li;-':bO，の分艇を峰も山接的に持価するhWの
ーつに1.1\'1[幼'"の刈Æがある01県抵恨のii舞により(1発分般のドメイ Jが!~. であるか

どヲかわかる。この焦電性のイ】俸は素T応IIJtきわめて電要である。また.l.r.'.;Il:'ili.iA[め1;'1
きから分梅の他性がわかる.さらに。電流の大きさから分績の太さきが評価できる.

そこで!バイアススパツタで作製したc岨配向している l.iZ'ibOa薄膜拭科の，1，('，屯幼泌を

測定した。赤外線ラ Jプでi昆1.[変化を争えて焦電潤定を行った.拭科はパイアス印加に

よる製服条件のずれによって配向性ひいては焦電位が劣化しているとも考えられたので

測定感度が比較的良いこの測定法を用いた.

結果を閃 '.9 に4、すE パイアス旬即日 20\' ， -"V ， .IV のよえ料で"温度変化と，-r.~'，且屯流の聞

係が1凶 4.10に示すパイアス舞しの拭料での潤定結巣と辺になっている.これから製眠

時の負パイアス叩E印加により LiNbOaaJ腕の分伸長転が起こることを初めて見/1¥した。

なお， +IVの試料でも分概反転が起こっているがこれについては後退する。

分極反転や分槻処既には通常 1000・〈近辺の高温が必震であり ..憾である.しかし

イド研究では 600・【で行うことができた.これについては (I(海艇はバルクに比べて鮎品

欠陥や応力により低温で分械反転できる。 (2)薄膜成長においてIf阪の分似似性が印加電

界の縦性に従って成長するのがエネルギー的に安定である。{材製版lドにi有限"プラズマ

lやにさらされてお札成来する唯子 イオシが結品情遣をf;~きぷ旬、分棒反転しやすくな

る "1などの環1(1が考えられる!

次に4庄司E係散のバイアス電庄依存性を調べたー例 1.n から誠れた'，ttイ;~C.Q と測定砧度

の変化6.1'の比 p'が分か旬、これから相対的ではあるが1.1.¥電ぽ教が計算できる.世肱 T

は無電対で測定しており誤足があると考えられその温度変化61には良の温度変化仰

にある係数止をかけたものと仮定する.1.:1.1然電付を設般した紋慣や試料と拍外線ラン

プの距雄などの制定条件によ旬決まると考えられるので令此科とも川じ条件で棚4 した

ので!拭科によらず定量生とみなしてよいと考えられる。したがってi〆は pをi事肢の1駐屯
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Time(調。
凶，.，仕J.iNbOJ巴舗配向恨の'.1，:，種電流

係散， Sを測定電極の師楠{試料によらず Jt)として

dQ 
'''=~=I'SI長"Jl (1.1) 企?

とな句 '.1.¥電係数に比例すると考えられる.

k紀のよう仁して試科の焦電係数のバイアス旬ItJT:依作性を求めた結果を閃.J.lJIニボす，

先にパイアス電I{+IVの試料でも分幅反転が信ると雄ぺたように、闘からバイアス'"

庄+2V付近を境にして，これ'"卜で分極が正に反命していることがわかった.これは製

限時にプラズマにより発生した直流電界が腺附と考えられる.バイアス怪しI!.l;舷ホルダ

を電気的に開肱)で繋限を行った時の法権ホルダーの司~"のUß.~変化の測定から外部か

ら基板ホルダ にパイアス割tn-を加えな〈とも内協電圧が発'1していることは先の附，.，

に示した。その先生電IT:Iまンヤyタ を開政した鴎聞に"約+2Vであった.これは同

1.11に"ける分幅反転する境である+2V付近とよ〈 致する.

またプラズマが第依ホルダーに及tます電界が分傾の反恥に側わっていると'iえられる

ことから、パイアスを印加しない場合に as-grownで分権方向が揃うのもこのプラズマに

より先ヨする直流電界が関与しているためとであろうと考えられる。

J.iNbO.1結品の，さらに Li!'¥bO，簿艇の分報処，.は高掘が必要などの太きな附櫨がとも

なった.しかし、 PtjSiOlISi(IOO)島敏jのI.iNbOl薄膜における$研究により製臨時に

外錦からι流電界を印加するだけで分織が制御できることを初めて見U¥した。
今後の展捌としてαAhOJ事の他の基敏lでも同憾に分極)i向の制御ができるかどうか

が非常に興味のあるところである.もし実現できればこれらの集権で符に問姐になりが

ちなマルチドメイνの解消が図れる.さらに遊んでマルチドメインを人均的に作ること

ができればそれを利用した新しい素子の作裂などが則J待できる.礼体的には例4.12めよ
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同4.11:Li~bO.". fIIl配向膜の.1.1[..電係散のパイアス他JI'依ú性

うにあらかじめ"似 l に作製した樋形電艇の旬[，・W~ に屯界を加えながらスパ y タ製般を

nって"，司陣式子を作ることなどが与えられる.ニの型の焦電業 H11事膜山内で唯非を党
生各せるのでバルク噌米子に比べて熱晶符悦が崎段に良いことがf:l:!.!される.

4.4 7リyド電極を用いた電界印加によるバイアススパッ空

製膜

l而節では縫製此様印加電界によりパイアススパJタを拭みた。パイアス印bにより様々

な属鉱上にて配向性等の鉱，1M記録が変化することを示した.さらに基般には l叫 111)1

SiO.1引を111いた場合はスパyタ製膜耐の印加電界により自発分械の続性が制御できる

ことを初めて見11¥した。しかし!以下のような!日j姐もあった。 (I)プラズマ条件つまり製

限条件がずれて配向性等の膜貨が忠化する。 (2)印加'ili.Jrのほとんどはプラズマi加わっ
て吸収されてしまヮので膜に加わる印加電界の議舗が凶婚であった.刊)また!峨収の

ために膜にkきな電界は印，，，できず配柿制御等の大きな変化は期待できない。

4島舷前面にグリッドを配臨すると印加電圧はプラズマには加わらずにグリ yドル依 l
に加わり U~の問姐はかなり回避できると与えられる.そこで閑 1.2 のようにグリノ

ドI魁般を川いた電線印加を本節では試みた.

111いたグリゾドの形4λを凶1.13に示す。グリソドの材質にはチ守ノバや./Ii似ホルダ

の材質と同じ〈スチ〆レスを用いた.グリ Jドの線には直筏切.JHUのステノレス線を川

い線I川1J:2rmn間隔とした.また。グリッド)j;篠剛の'"織は l伽聞である。この線聞と
別i厳で".基似点耐の電界はほぼ→織となる。刷

衣1.2のようなスパノタ条件にで!印加電圧にはー120¥1から +120Vの川の散点を選

んで!製豚を試みた.必仮に"剖O"SiαAltO，(画単鮎品広似I'tj針。2ρ';i(1仰)およ
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関4.13グリッドの概略凶

表~-';I スパ pタ条件

ガス11: 2Om'l'聞 がえ組成 Ar:C>，=却，50

1d電力 IOOW Iターゲット基榎澗距・ 40mm 
iJ島微温度 600.C Iターゲ 7トLi/Nb比 1.I 

ぴダイヤモシド濁隈'"を用いた.

作製した樽膜ti首飾同様XIW，表面段差針{膜蝉}さらに楓チ開力楓徹鍾で訴価した.
また焦電欄定により分担の僻錨t行った.

4.4.1 堆積車置のバイアス電E依存性

前節でバイアス電界と入射イオンの幼果について昌及したが，成長温度，表面モヲォロ

ジ ともパイアス電肥によ句変化するものと考えられる.そこで，ここでは製膜'1'のバイ
アス電界印加と成長趨慌の関係について調べた.

膜'':1;1:表面あらさ d十により測定した.鮒泉を園~.I>I，図 4.IS に示す.

サファイア場根町 SiO~/Si 藩躯とも負パイアス電圧によ句成長速度がi1<線的に大き〈減

少することがわかった.この原閃について考察する.電佳".. 帳に入射するiEイ喝ンの

敏に携帯すると思われる.イオンとしては， (I)Arイオン， (2)僚議イオン (3)I.iイオン

(II)Nbイオン等が考えられる.ターゲットからスパッタされる舵fはほとんどが電気的

に中性であ句，イオン"少ないといbれているので， I.i， Nbイオンの彰・"少ないと思

われる.
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鼠 ?iE 
+lOOV ov 80V 

(.，] ¥ 1(， 1.，¥'1>0，/向山0，((1(11)のk山モブず Uン のハイアス屯"依"作(.¥1'¥[惚

1.1l!，，"，xl.lJl'川)

したがってスハノタカスの h 隊ぷイオ〆の効果が考λられる。!'(，WIによりこれ

つガスの"イo!;..-が海股}，[fli:引き込まれる。そのため I~. i¥f恨み山が j.;"-ハ ド内ス

ハノタされて山以足並役が減少したものと出われる。反k付スハノタにおいては僚主プヲ

ズJの股へのダメ ンカよく間組になることカら~\ : 限k イオ〆 l よる ~?IYが大 h いと

'，!.，わ"る J

また 1:IIIlIの)t.111.への市Ifllii長111加による )jilと比べると屯11I より人きく金化し
また飽和は札られないeこのこ ζから本電界印JJllil.でIH川口市界はノラズマに加わらず

峨以されてしまうこともないことがぶされた。まF 屯棋によ，)g品成以を大主くを化さ

せることができそうである。

4.4.2 表面モフォロンのバイアス電圧依存性

九述の股l'んf仙 !::HHな 11的で IJ;({ 問))I，I[[徴~(.\F\1 、tO""ιlω村、1山川 01"):

よ1)1<巾lモフ寸ロノ を必べI~o 1;1].¥.1(， 凶 117がその込県である。 L，(II1(，. [~1 1. 1 j"と

も!'iバイアス叩1.1'11加にとも会いグレイノサイズが必少している。これは仇叩lにより

刈股火山への飛米ね f の敬や~ネルギーが榊加することによって検形成椛円えがm加する

カり守はないかと思われる cこの私県からも成民rlll.Qのところで述へたように n"，L:JI
により"イオノの引き込みが起こり股貨に大きな影智をうえることカ 4 された L

またグレイ Jサイズが小さくなると光啄波IIIの併減で争点 f科Îi~カ良〈なる ζ いわれて

おリ "1 バイアスらI!.~単によりグレイノサイズが制御できるというこの鮎見込:，tム hi:..Jlj j カ

勺も惨めて興味深い。



府議幽E
iAV~J 壇E圃

[.(111，爪1.0，ハバl，j吋1のム向モソ， uノ のハ fアス屯"仏合竹{、十、l惚
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4.4.3 腹の LijNh組成比のバイアス電圧依存性

J(.，~ミで述へたとおリ r l.;，O {l -.， 1¥い().，'子 lおいては L，'bO，1J'代りれる rの位Illj

がカなりJkl，、こと治知りれて:る。そのため股組成の 1.，1ミhltljIU~:: 111:近く j

る.Ji:.'l史カある。これ7うらI.，¥"Iバれ梨般におい亡は裂限条件七1.，/¥1>1じの1<.1係全 i分

杷持して必〈必吹カある。-ニ('.f-j ハィγス"01;:11をわって梨股をj，い f'j:，れた映の

組成を .¥ImでJ仙するニ Eによりハイアス叩lとL，!¥，I，Jtの人まカなI(J係を』へf

同 u試はサア， 1ア'0鮎l山県1!1I':一作製Lた L，¥"h()"帯股の ¥!Wハターノのハイヲ

ス'，['，:ilfMi刊である。ハイアス屯"をf!lしてい〈とどともに 1.，:";1，，0，が5此れること

カわ治る。この丈験料東カらバイアス礼;;11カJW加4るルI.， 'J〆4辺にパイアス山lカ

減少，るといプアに令ることが小5れた。

n耐lで Iバゾアになる聞附も口町lによる"イオ〆の引き込みによるものと Jちλ勺
れるへこれにより A九:'"(11の帆い lilll..:.分の内決公がj!l_み"フヲーな Bたとむわれるド

以 iのことからまた品仇のJh'1. 1.\bO ， ~~i!fるため!ぱハイアス，\0 1 を d 叫 l

::W:加した場合"他のスハノタ条汁を1.，プア刊"怖止する必吹があることが町F，か;会
~) t町

4.4.4 バイアス電圧が膜の配向性に与える膨曹

ハイアス屯非による，，!![i'jのむl仰が川作で3ることを先Iこ述へた。ニれは私，'，，¥，'，成比のR

伐を品目白する lで興味深い。またもしそれカ "1川で3れ，;::これまで配州制何りれ

なカったょっな J，qll. l にも Mcl i，]!9.がれる "I能札があ 1).1 リ多仰な 11'収)，q~情4を

刊裂寸ることカ Cきるよういなる。そのためハイアス'oIi:Wいよる配l切の制御はぷ nL川

iからもJI常一興味不い。そこでハイアヌ'，Ii.ハを会えて裂映を"い「ふられた肢を ;';U!l
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凶 1.111:LiNhO.1/o.i¥ll03(OOI)の XHDパターンのパイアス電圧依作性

で，，'f-備することによ句バイアス電圧と配向性の関係を調べた。

まずサヲ γイア集般で拭みた。しかし鮎果は先の附1.111に示したのように I，，/Nb

lt'孟変化があるものの配}の変化はなかった。これは，後述するが膜の配向性は電圧よ
"も!エピタキンヤル成長の機備の方にずっと強〈依存するためと考えられる.

次に丸主催に針。，{出を川い。 Li/¥hOJiiJ艇の XRDパターンのバイアス電圧依存性を凋

べた。この基仮 tにはLiNbOJIji.-配向目撃膿を得ることは，.錐であるが良鮮な広子特性

がF糊されている他 Si'J'..oj車体集繍向路と菓子の 体化がはかれるという止lでおi02/出基

似!の Li:>lhOJ駆棋は応'"的に興味がある.

附 1.19 が Ll~bOliit""の XHI) パタ Jのパイアスi1!.!I:WイI惜の紡燥である。iI屯11

の印加とともに+.~OV 近辺から[，i )l; bOl(uOI) つまり e 愉配1"1が強〈なることがわかる.

+羽山 +iQVの範闘で c鋤配旬股が得られるニとがわかる。 +70V以下では軒下 (012)

ピークが見られる.しかし， JCPDS(パウダー)のデータから l，iNbO，(OI2)の強度は大き

く(OQfi)の2.;俄であるので尖際の配川はほとんど(倒的配向だけと考えても良いと"

えられる.ただ+初Vより大きな電圧を加えるとパイアス電界により膜質が忠化しで (001)

Q)'}j制定が IJ~ くなってしまうことがわかる。

災4.:1衣4Aにパイアス買tllとLi:"¥h<)，(006)ピークの配1;1)11.(ロ yキノグカーブ1値

判)依作性を"ζす。これも閃4.19と同憾な傾向を示し，屯11を"やすとかえって&II，jfもが
.tくなってしまうことがわかる。この阪閃は過電!日こより膜がダメ←ンを受けて膜賢治e
忠化することや単仁電灯により条件 (Li/Nb)がずれたことなどが考えられる.これにつ

いては他のスパソタ条件も変えて，より良い配向が得られる条件を謝べる必要がある。
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正バイアス司~Itの印加とともに c 錨配向が姐〈なることがわかったが製膜'1'のパイ

アス屯IE印加により c柚配向が起こる機構としては(l)n快分艇と櫨界の制H作1IJ.(2)
包界によりI.i/Nh 比が錨適(:I)入射純子{イオン也子}の川岨働骸による幼，.~が"

えられる。それぞれの可能性について以卜に考祭する。

• n然分械と唯界の相IU色川 口険分制が'"界J;向に向くのがエネルギーが低くつま
旬 1'I'r'J(Aでそう会るように膜が成民するため。

-世界により Li/:-<b比が鮫過になった サファイアの結果{倒'1.111)とJt敏すると!

Li:>lb03(ω61のみが出米る電IH膏(+40-+70V)が致しており !ζの可能性也あり

そうに思える。しかしながらyこれまで嫌々なスバッタ条件 F，つまり舗々な Li/Nb

Jtの条件にで!多数回の製膜を試みているが， SiO~1釘上への製膜においてはI.iNbO_.

のm配1"1艇は得られておらず!この要因だけとは考えに〈い。

・入射>>-f-(イオ/.mnめ加進!衝怒による効操 グリッドなしでの電線印加'回収
をよえみた際!つまりやはり入射純子の加速衝撃の影曹がありそうな製艇において

も， SiO，/Silにl.tLiNbOJの車配柿艇は得られなかったことから人射佐子の街

懲が配向性改善に街与するとは考えにくい.

これから唯界4よりこれまで得られなかったr繍配膜がSiO，/Si上に得られた版閃

としては， l~快分械と電界の綱 'i作用がもっと也考えられる理府である.

次に，J医子応用 t興同年目震いものの直IにはLiNbO，配ド'1械を得るのが附機なダイヤモン

ド薄膜基依tにバイアス印加製膜を試みた。スパァタ条件をいろいろ生えて裂脹をおこ
なったが (.100-6刷・C，10-1I0mTorr， Ar/O，=5f.5， 7/3) Lit¥b<h単配向般は令(1"られ
なかった。凶4.20にXRDパタ Jを示す.

バイアス印加により SiO，/Si上では LiNb03配向股が得られるのにダイヤモノド海際

法似上では得られないのは以下のような理陶が考えられる0(1)ダイヤモノド湾駆は絶縁

性が高く しかも膜"が大きいのでスバッタ中に電併が島根表而に諸積し!バイアス屯"

を打%前し!舞幼にする.しかしそれでは，サファイアもパイアスの影響がないはずで

ある.(2)バイアスの電界が配向性に与える彫曹は補助的なもので、アモルフ γスiでの

初制成股ぐらいでしかjにきな効果が現Aない.~ピタキ~，ル成長の力:がずっと強)J.
そこでこれについて調べるためにパイアス竜伍を厳初の5分間を OV(初朋膜)、残

り坊分聞を 10Vの2段陪に役 ιして，初期成畏にはバイアス電界を加えない製限を拭

みた.1"られた膜のXRDバター Jを関4.21，図4.22に示す.[i珂4.21では SiO，/Si[に

LiNbO.，tp. -.~tí'l限が得られておらず。上述のように，エピタキンヤル成長に比べて，印加

電界の配向性への効果l孟少ないことがわかった.

サフ γ イア tへの製膜に必いて， 2 段階に電五印加すると 1 凶4.16 を見るか~句， OV

で LiNbO." LiNb:.Ooの混住眠ができ，後の 70Vでもそれを引き制限いで!さらに混住膜が

" 
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開4.21 製膜初聞には餌ハイアスで製映した Li)，;bO./日iO，j句iのXRDパターン



l調 ~.22 桜膜初期には無ハイアスで製験した Li~b03/ f1".AI103(OOI) の xnD パタ 〆

成長する織にも思える.しかし関 ~.22 で 1 .1， LiNbO，(006)のみとなっている o LiNbOJ 

か LiNb30O というの1.1， Li/Nb比の問組であって配向性の問閣ではないため!この場合

は配向性とは違って。バイアス竜町坤凶には強〈膨'ーするためと与えられる.

4.4.5 藩陵町分極評価

前節において電界により自発分犠が揃うので.di配向すると述べた。もしそうで

あれば膜の分続極性も 織なはずである。それを確かめるために焦電測定を行った。ま

た，簿膜の菓子副11上でも t息調E効果および膜の分械仁ついて綱ぺるのは荷意義である。

制定したサンプルの形状と欄定系の倶式聞を開 ~.23 に示す.l.iNbO.l/SiO， /5i では LiNbO， 1

Pl/SiO，/Si(IOO)のM¥電測定の時のよすに直按 F附電艇が取れない。しかし，5iO，幡は時伽m

と薄いということとす変位電流をはかつても飽電効果は制定できるので，5iO，をはさんで

5・を F節電位とすることにした。しかし絶縁幡5iO，をはさんて欄定することや， LiNb03

の絶縁刊は5iO，I:Iどはないと考えられたのでなるたけ剥定電成つまり焦電電波が稼げる

測定法を胤いた.そこで本制定には赤外線ラ Jプ1J1l~換を利用した。坊外線ランプの 0"

01'1.によ η。試科に足早な温度礎化を与えて。飽電電流を観測した。

揃定試科にはパイアス司E圭 +50Vを加えて作捜した LiNbO，(OOI)/5iO，1町構造を用
いた.その結果，凶 4.24の測定結果に示すように!電流値lま小さいながらも明瞭に焦電

電流が観測された.温度の劃定値には誤差が含まれていると考えられるので。焦電電施

係数の倣については厳価が鰻しいが，電波極性から， LiNbO，の分傾僅性は閲 ~.25 のよう

に上向きになる.

基板に製腹中に正バイアス電圧を加えると P.'卓上向き(矢印の先がplus)になるはず



図4.23:('i!¥'bOJ!尚0，向の焦町k の模式困

Timol皿 l

回4.24:J，iNh03!S旧1!Siの焦電電流



さ
関 1.2.5:LiNbOa膜の]]発分棚

なのでこのU，果は合JJ.I'I'~である.

糟般の，tili:幼'"の測定により加えたパイアス電界に対応した(1党分傾を腺がイfしてい
ることが明らかになった。この結果製眠中のバイアス電界が肢のn党分械に影容して
慌がr倒配向している可能性が高いことがぶされたーまた当T'法を川いて作製したI.iXhO:，J

Si011出は袈膜後の分桜処F曜の必要が舞〈素手応刷が可能であることを不した.

4.5 結論

本市では LiNbO，薄膜の膜質の倫段の改情を目指して桜膜中の電界印加を続規に試み

た。これは Li:"jbO.，が強務官E体'1'最大の闘発分権を列することに将Hし。製膜'1'の泣か

との栴1Tr.作用による積極的な膜質改a与を同省んだ画則的な手法である.
本冊究にお和L

える方法と2基e板zホ?示=ルダ一H斑匠下に綱M犬電槌{グリツド}を削他匡置し基被ホルダ一グり γド川に
直龍旬電II陀Eをl加n訓lはえる方法の2樋をそれぞれ拭みた。きらにf得写られた訓簿帯膜の鮎品性や分特偽4を
N価してバイアスの効操および街効性について検対した.

loj挺ホルダーチャシバ】川に電圧を加えた場合であるがバイアス旬血圧を印加するこ

と;より海臓の結品性や成長迎度がl";f変化し。条件ずれがおさることをイミした.これか

ら川イアス相庁を加えて製膜を行ヮ時にはガスの組成比。ガスIJ，""島板極度人})rfパ

ワーなどの他の条件も霊化させて、そのパイアス従阪での舷適製膜条件を保す必要がある

ことが明らかになった.また!バイアス電llOの艦性によってt膜質に速いがでることも見

出した。持に正バイアスを加えた場合にlムプラズマダメージや同諜発の減少が胤閃と考

えられる成長速度の噌加がはられたol.iNhOaの製膜では再蒸発特に U の再来党やプ

ラズマダメ ジが符に問聞とされているので!今回の実験結集から，パイアススパァタに

よりこれらの制御 改需が期待できるニとを示した.

特仁，裂膜目?のバイアス電界印刷lによ句 p"罰02/Si(IOO)IのLi:--lhO.，i't燃の分権}j向



が制御できることを初めて見出した。これは他の手法では実現は緩めて凶雛であり本研

究で提案したい1¥])03'こおけるパイアススパγタが他にはない利点をのしていることがボ

された。

次に，)0¥1低ホルダーグリッド附の能界印'"法では従11により脹の Lij:にb比、表凶1モ
フォロジ一帯が大鮒に変化することが則らかになった。調allーとそれらとの関係を議命し
本乎法によりそれらの制御ができることが見111された。

特に敏 I-Vの製膜巾の電IEHI加Iにより SiOl/Si基似iのLiNbOJ膜の耐I'JM._が大幅

に向上することを見出した。そして適'1なd'.l1tII:で針。2内iJ.¥:舷直 1ではそれまで仰
ることのできなかったLiNb03cfl!lJI!. 配向阪が作製できることも初めて見出した.~ド T

訟の'"，界印加がUNhOJ膜の配l・4性の改持に極めて幼!I!:的であることが小された.
本僻兜の結果から他の既存の手法では胤櫨であった膜質の制御が製膜'1'のH~界印加に

より独自に可能になることを見出した.Li:-¥bOJにおけるバイアススバYタおよび製膜'1'

のバイアス電界による自党分艇の制御はともに新織な試みであり ωられたデ タは iに
初期段階のものや接健実験的データが多いので今後の』住民が待たれる.具体的には前訟に

パイアス電界にかえて高周波電界を附いる試みや単結品基仮lのLiNhoJrt胞の分傾h向

の剛御の則f払分観極性や."古性の制御が他の基仮において也可能であるかどヲかさら

に本手法を応矧した繁子の開発等が今後の研究線阻であるー
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第 5章

LiNb03薄膜の弾性表面波特性の解析および評価

5.1 諸言

LiNhO，は優れた"電紡伐をのするので州性点両被特性の向 lのためにLiNhO.Iを締燃

化して他の島似と一体化するアイデアはかなり早くからあった.提案された)J;板は進肢

の遣いザヲ7イアHや"，，"H字国路との 体化が閃れる 5;2)等であり表曲"闘争性の数Ii¥
解析もィミされてかなりの特性向上が捌待された.

それに引き続いて LiNbO司のi車膜化と葉Fの試作も試みられた化吋海艇が来師披

t6川に利111できそうなことは品、されたもののしかし!あまη良質な滞膜や術品が得られ

なかったために!既仰のバルク LiNhOj議「に比べて魅JJ的な特性が得られず従際の議
fへの採川には世っていなかった。それ以後[，iNhOJlt膜の帰fl:2<而披J;Hi:.:1IIは畏ら

〈大きな進展がなかった。

ところが鼠近になって製限条件のしぼりこみや続艇な製膜法による研究が試みられ

た鮎操業子に刷いることのできる良質なLiNh03薄膜カ(n.Ab036)などの適切な法板に

I!~られるようになっている。本研究でも前車までに不したょっに各績の基依給料上に LiNbO]

配向薄膜が件られているーさらに。表血液特性が敬例の務担カヅト!膜.で野価されるま

でになり臥乱開 LiNbO~í事膜の者千への利用 lま急速に現実性を僻ぴてきた。

そのために実際に作製することができるLiNbOJ樽膜多層4昇進における抑怜表面披特

例の"細な知見が必要である。前述したように数鎖解桁が初期に行われてはいるものの。

判時は Li河h01め罰車線化は凶難であったこともあって、解析に捌いた LiNbO，臓の配"司令干

のJ:ir構造の条件設定が現実的でなかったり，条件の詳細な検討がなきれていなかったり
で.~防の来 f 作製を見込んだ検討としては不十分なものとなっている.敬仇解併を合め

てLiNbOJi事膜の特性の機材はまだあまりなされていないのが現状である.

そこで本側先では l，iNbO，薄膜多層栂造における耐性表面波特性の検討を詳細に行っ

た，多附構造の場合の特性は(1)表面談の(i;綴方向，(2J1'創刊する伝鐙モ ド.(:1)屯偽の

配附(')符嚇のM質， (5)股の配旬性、 (6)腺際、 (7)基仮のカ y トの多数のぷF作製の条

件が与えられる。また，特性はこれらにより組織に変化するので一般的仁部肢の仰性ぷ

刷抜特怜の権~には計算概観併が緩も有効である。この計算俊解析法"特性持価訟とし

てかなり錐立された手法で、解締結果の伺頼性1立高〈実駿怖とよく 欽することが知られ



ている。そのため本研究では此鱒機解析により多，.tn追の特例L刑画を系統的に行ったB
このような岬備はバけ1鮎，.の処'"とも極めて繁維になることもありニれまでほとんと
行われなかった.さらに"マグネトロ μスパァタ法により製限した1.;¥"1，0.1曹聴をmい
た"了を作製して， 'kP.事の弾性表曲i波の励'"と特性の測ぬを試みた.
本市では'"初仁，"算閥解析について晶じる.まず判例ぷ刷機特性の計算慢帰射rJll'.，~

特に多幡肱構追の場合についてA則する。そして，!!"1l機附析の鮎県についてJjMし悦

越なぷf作製の条件をは/1¥した。さらにバルク Li¥"五0，をはじめとする既{fの"了の特

性と比較を行いl.i:>JbO，if限により刷仰できる特刊改前与を明らかにする"人に 仰句れ

た海肢の~I~性..咽披特性の品価について述べ仰りれた1.，:，\ 1川、湾映のぷ fli::1[Jの "f t'fや

計算機解析の妥当性についてJIl~した。

5.2 LiNbO，薄膜の弾性表面液特性の計算機解析

前市まででl 本研究でt'lられた Li~bO.，漕艇がハルクとほぼr，'J仰な絹特例:をのし押性k

而波恭子に趨刷できることを示した。そこで U¥"hOJ簿腺を111いた各刊の作製"fliをな多

ol摘遣における仰作必凶ii皮特性を計算機解併により議省した。それぞれの多榊情迫の千'J

!.'.iや隔の!'Iさ b錐方向布の菜子の最適な作製条件を明らかにした.

イド飾ではまず"'いた，"鱒拠解trritについて簡'rに誕則した後で俗純Li削減〉。多梢情
迭における表面波特性の解析結果を示し診察する。

5.2.1 多層構造的弾性表面撞特性の計算法

州性泉市!被特性の解析tは11<.J..1.('arnj山(.11 らによる )jjt，'" カ{m~. られている。

ニの解析により.1反則被速度電気俄被結合係歓?温度係敬の"子l.i;.:mJ震波な泉州波特
性が求まる.このNtは長岡披特性の計算法としては現作ではほぼ傭也されたF訟であ
りその訓練結来 l .t f，~願性が尚い.本研究でもこの手法により特性を算m した。

さらに本研究ではこの1'-1}による特性悌/11だけではなく N1.を 1火して限11'1条付

や材料A散を変化させて多数の川怖を行い前取までで説明したようなIU作製条件や肢

の品質が特性に与える影響についても追求した。

以下!この.""法について附'p.に説明する。

襲薗漉速度の算出

解斬の基礎となる，n関係式l立以下に相デるH屯厄イド式、運動);将式などである.山

運動hfl式
，J'“， m;， 
p-:;-:;-=ー
aJl i:J:r， 
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が成り立つ。

庄司監体の縛性表面核解析においては電気的な境界条件も考慮する@条件としては3表面

や各嶋の界闘がごく薄い噂電膜で植われているとする場合(Short)と積われていない場合

<0， 



(Frで}の両J;の場合を与える必要がある。それぞれの嶋合の境界条件は以ドのよヲな式

で表すニとができる.

ρ、=1."00 (/'町"
φ=0 (Slwt'l) 

Fre<>.Sω" 阿j町について;10草するのは後述するが司t~H震悦結合係散を求めるためであ

る。

ここで!表凶l波迎，-"νでJ'，)il白}にli服する仰性'&00波を表す解

，，) = 0)'..1:川，1.'brJ)lr/lli1.'(J"， -，'0) (J = 1.2.3) 

φ=0'，日 p(，kbJ'3)c.rl'li1.'(x，-，'I)}

を仮定する.解は (5.1)品 '1式の微分方程式に代入し，境界条件を段定することにより

求解できる.以 lの手順でy 表面訟遮Ij:"が求められる.

隈がない!つまりバルク付科の場合で，さらに等A体などの対称性の良い材料で"能性

もない (e= 0)場合などの!艇めて単純な系においては段式は大幅に簡単になり 上記の

磁分方程式の解は解術的に求めることができる.ところが本研究で扱うような円電体の

多勝嶋逸で"霊堂式は彼雄になη解続的には求めることはできないので解は計算慢の繰り

返し摘算により求める.

電気樋械結合係数の擁幽

表而波迎度が求まると 1次仁電気機健結合係歓を求めることができる。電気健械結合係

数は励振電極つま旬11)1'を院〈位慨に依存するoJDTを置く界凶lもしくは表曲1を電気的

に聞敏{前述の F，凹)したときの表面波速度を町とし、短絡したときのものを川とする

と電気線彼結合係数kは以下の式で求められる.

遅延崎間温度係数の算出

1..1~2立二五
"， 

次に温度係数を求める.欄性表而雄特性の温度係数には，速度温度係敏TCV(TCV:l¥lm 

peratureCoel1icielltofVc1ocity)迎延時間温度係敏rcnl1胤被寝室揖If係数TCF(T(つD
Temperat凹 Cocfficir.lltof Fr..qucncy)等がある。 泰子性能の許価にS都合が良いので、ー

般に遅延時間温度係数が最もよくmいられる.1"CVは速度 pの温度係数なので、 i鼠n置を



Tとすると

ゐ
一
剖

C
 
T
 

となる.'s.際のJl;.fにおいては出肱変化により材料の然膨叫がおこり励振也似の j法守

&副議伝搬距離が変化する.この影響も.Ij曜にいれた砧班係散が1"CIJである。熱膨民

係数を。とすると

Am
一昨

である。'['('/)が求まると 1"Cfも'!"C/J=ーTCFの関係式ですくに求められる.
，un:傾向昨析では 1.;・('.2::;.('.:j".ι のそれぞれの温度に結ける制約係散r，<.(，1'を川い
てそれぞれの場合のぷUlIi!t迎庇町、 t'l.，t":)，を鉱山して以下の式から TCDを求める.

1 v:.. -t' .. 
1'CDでさ 0一一一一一一一一t'2.35-1.'; 

ただし"は基般の熱膨張係散を11/いた。

t'.，li!の手.，により多様構退の表I筒抜速度，電気機槌結合係敏，;邑度係散を求めること

ができる。

5.2.2 LiNb03多眉構造における解析方法

イド僻究で行った計算峻リ解併に用いた設定や特に考慮した内について説明する。

解析した多層鋤遣

計算機解併は前車まで得られた以Fの各棟構造について行い表面波速度、電気憐彼結

合係歓迎延時川i幽宣係数を求めた.本省文では以後匹に温度係敬といえば湿延時間l極

度係数のことをいうものとする。また!本研究で"スJ、ツタ製膜'1'の電排印JJUによ旬初め
てSiOdSiIにLiNb03c舗配向臓を得ることができたのでLiNbOl!Si02!S・4莞造につい
ても解併を行った.

1守ファイア lに作製したいNh03エピタキンヤル膜

• Li:-;bO，，(OOI)/o-AbO，(OOl) 
・LiNl向 (012)/0.1¥1203(012)
・J，iNbOA110)!Q.AI103( 110) 
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| 材科
(結晶系}

ま.'"'.1 計算に則いた各初科の材科定数(25'・C)

:lmli円引
5
 
1
 

5
 ーと」;L ;;1 ~IJ~I ~05:1 ~0~~~1 II~ 

lxHt~:/m' 1 p 1 4"1 J鮒 15 66~ 1 3初 l'叩 121.151 J.~121 2211'1 

2.5iO，を附いたLi:¥hO.lr紬配向腺多暢偶趨

.1，iNbOJ(OOII!Pl!制0，
・l，iNbOJ(OOII!ZnO!5iO，
• LiNbOa(OOII!AI!¥:!Si01 (l，iNbO，!AI1"1 

3パγファ岨/ダイヤモ〆ド上仁作現したLiNbOJr柚配向膜

.1，iNb03(OOII!SiO.!Si 

. J，ijljbOa(OOII!Ptl針。，/5i

周いた材料定量

. I.iNh03(剛 l/Pt/町四剛d

.1，iNb03(∞Il/'/，nO/O刷 nond
・J，iNbOJ(OOII/AI:-i/Dian叫 d

計算法のところで拠明したが"It算機鱗併にはまず，各材科の弥性係数。 If電係舷，比

締電事，禽度の4材料定数が必要になるー本研究では他の同穐の研究と阿織にパルク結晶

で測定された銚を主にmいた。健を#.5.1に示す.叫ただし来'1'のダイヤモシドの欄
は多結晶の純である.



|(JIL||UNぷIn.^:~~; Iぷ|ぷI(JnJ':: I (m3'::~ I O，arnond 1 11t~~~~ 

M121211jl:!;日|ご
トベ1P|:;|:;:| :| :| :γ 
! 密主 1-3.8悶 1 -0:1291-01011-0.1171-01011_0抽 T

iぺ::~It I:~! I~':I ~~I ;'~I :'~~I 3'~1 8凶

しかし、海般の材料定政はパルクの値とは異なると考えられる。事実第3可誌の薄膜の

電気的特性評価では比~電事はパルクと同様であったものの焦電係散はパルクに比べて

小さかった。そこで，村科定数が変化すると表面波特性がどのように変化するかも本研先

では緯錯した。徹也制定から薄膜の分維が許価できること{第3事)，分慌の制御ができ

ること{錦4怠Lさらに!当然分極が変化すると圧電性も変化することから、特に分械が
変化した渇合の特性変化について調べた.

また SiO，やダイヤモンド上に作躯したLiNbO.c柚配向膜やPt(lll)限は面内配向し

ていなかった.これらの配向腺については!材料定敬テンソルを配向触まわりで平均をと

って計算に供した.なお， ZnO(OOI)，A1N(OOI)の配句眼も両内配向していないがこれら

は結晶系が6mmなので也とより面内異方性がなしそのような拙作は不要である。
また遅延時間温U度係散の算出には，各穐温度における材料定散や然膨蝉係数が必安で

あるが!これらは!先の25・Cの材斜定位(表5.1)と進5，2の定歓の温度係数叫から算出
した.
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泰子の作製条件

多栴構造においては膜仰電気的袋行"川を概〈帥l伝餅J;向などの泉州年裂の条件

により表而披特刊が定化するのでそれぞれについて~.，~する必震がある。本研究で取り

倣った範聞について以下に誕明した.

.j与婚の限.~ 限q.lrll 骨jの膚から則自に '".111，1.3と点した。衣1m雄の波長つま

りIDTの披長をλとすると衣耐披特性は2刊/λ "， 1¥11の聞訟になる。ただし、 f、は

波数で";==2.，./λである.そのため以後版原に波長を来じた“んを膜l引と呼ぶこ

とにする。

表面波の波動は腕J!'l-Jヲ向 (r，，)ではふt耐から l総長以l深くなると急速に減反する
ので，股厚を 1談長つまり t:"== 2~相'.大きくすると腺の特性はバルクの特性を

近付き，ぞれ以上膜厚を柵やしても特性に大き〈変化はない.そこでl膜l'1rll¥hさ

6.2の範聞を調べるだけでおおよそ十分である。ただ!セザワ披などのいわゆる向次

モードで"波動はより深〈挺進するので，高次モードを舗べる場合についてはもう

少し大きな般原も綱ぺる必要がある。 -)j層数が多い場合では他の幡がある分、限

厚は薄い範凶を縄べるだけよい。

そのために， LiNbOJ/o-.AI10"構造においては I叶壬 '.0範凶をム瓦"= 0.1の刻み

で計算を行った.他の情遣においては， LiNb03の膜厚 1¥Ir，は'.0以下をバ yファ

層験車 Ai'lは1.0以Fを綱ベた.

-表面 界闘の電気的な条件 (FrN'jShort) 界出に纏めてうすい導電リ膜を作製した嶋

合に さらにその iに品質のよい膜を作駿できるかどうかは文際の製膜での附旭と

して興味深いがまだtこれに閲する研究はほとんどない.そのため界而にl昨年に

線電燃は置かないつまり Frf'<!め場合についてのみ考えることとした.ただ噂唱

性のある p，やSiの界而は別lortとして級った.表町は Fr何， 5ho，tの嗣J;について

検討した.

• IDTを位置する曲 界面の電気的条件と同級に実際に搾耐に11>7を作製するのは

まだ考慮の余地がある。そこで本研究では [[)Trj:表面に聞いた場合についてのみ

取旬徹った。

-表耐波が{瓦慢するM仲 LiNbO，jn-i¥hOl構造では LiNI・0，はヰビタキンヤル膜が得
られることもあ札特性に而内典)J性があるため，伝搬)jr.iJψを変えて前算した.ψ

はQ.AhOJの結晶舗を''''院として表 .5.3のょっに設定した.計算はψが0・から'"・

までの，，.刻みで行った。ただし， UNhOJ (00l)/0--AI103 (001)構造については表

面が3困対体であるため 0-60・の範聞でV間隔で計算した。
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表 5.:1:1.iNbOa!ALOのお副議特性計算での結晶柚と械の進行h向.."聞係
構造 ] ~'=O. 日二百

また r.i:"hO，f1川町0. ./州側1)構造では叫'''''1軸Jjro')にfi徹する場合だけを与え
た。鮎占/，の付林性から符性の刷内角11依イ子牲は ]IOO]fIIlの/ι<;でl-t祢になりパワフ

ロ 1'1が0になるためである。パワフロー角lま表而披のfi般hri，)とエネルギ筑の

)j向のなす角でこれがn でない場合は励係電極の形状にi 夫が必~となる.

またそれ以外の禍逃については而内配向がなく特性に面内典方性がないため，.:~に

ついては考慮する必要はない。

5.2.3 LiNb03/サファイア柵遁の弾性表面漉特性

本研究ではザフ γイア (0.Al10.1)を特に，j(チの動作刷援散の増大を目的として第板M

科に選んだ.これまで1高速化が図れるということでサヲ γイア基依は Zn()等の他の薄

膜付科における研究でも取り上げられてきた実績がある。 7訓O{αAl10.1構地においては

局迎慌に加えて.f4駆化により太きな電気機彼結合係数も俳られている。叫

山積までに迩べたようにサファイア単結品集依 tには LiNb03エピタキンヤル般を刊製

することができた。そこで，LiNbOa!o.AbOaの野牲について僻細仁調べた。

バルクの特性事からおおよその改替の見込みとしては， LiNbOaの衣前l披速度は '1000 11l1~

以 Fであるがa.Al103r.t6000mfs程度なので，般大羽%の高速化が捌待できる.また!

ZnOの場合と阿梅にLiNbO.1薄膜においても般趨条件を傑せば太きな電気機健結合係敬

が見つかる可能性もある.さらにサファイア "融.~.\が高いということもあって LiNh03に

比べて材特定数の溢度係数や熱膨桜係散も小さく温度係数の低Fもmえる.おおまかな
見込みとしては巡度結合係数揖度係敬とも改袴できそうである.

表蘭浪速度の組厚依存性

同:，.2に I・Nb03!0:.Al103構造の表面披速度の LiNbOa隈I寧(1¥")依作科の批算私，'，果
の 例を示す。計算法の所でも触れたが腺厚 Khr.t表面穂波数で規帰化した膜陣であ

る。そのため、例えrtLiNbOaの膜厚が表蘭披の披畏つまり IDTの周期の半分の場合に

は"."=: ~:::: 3.14となる。



f主j
凶 :>.2μi¥b01(OOI)!o.AI10J(OOI)f脅迫の衣剛被速度(伝搬角度ι=l!)・)

聞から多数の伝鍛モードがあることがわかる。 ('i.'¥b03/".'¥lj01栂追では"、搬速度の

迎い Lii¥h03層が表而にあるために 2次"帯法鮪のように波がこの榊に閉じ込められるa

そのために多歓の高次モ ドが伝徴するようになる.以後本崎文では速度の肢も(Jh、も

のをo次モード (mod...O).後は."こ1.2，3次モードと呼ぶことに寸る.

越度lま各モードとも".AI，OJの6οω'"{，からLiNbO.，の100印n/sl聞の純である。LiXbOJ

旗昭がi事〈なるほど遮度は綱大して，(}.Al~O.lの値 6000m/s に近付いていく@これから

前述の見込みどおり。海帳にしてαAl10Jと組み合わせることにより l.î !\bO~/{ルクに比

敏して進度が約5岬6稗向上できることがわかる。

膜~を小さくするほど速度が大きくなるが， 1 次以 l のそ ドでは.'iiOOn・/誌に付近で

曲線が途切れているo.5740m/sにαAl10Jの繍波速度があるためこれ以上の迭肱では波

勘が閉じ込められなくなるためである。これはカソトオフ速度と呼ばれる。

関の曲線は途切れているが途切れた先では議"伝健しないというわけではない。闘に

は現われていないが，進切れた曲線の先には別の伝鍛モ}ドが続く.この伝般モードは速

度がカットオフ出11よりも大きいために披のエネルギが基仮に濁洩しており厳鳴には
表面披にはならない.これは漏洩説副議{疑似表両被)と呼ばれている.漏洩により ~í快

{五億捌:たが発生するので本研究では扱わなかったものの、より高刷披化が図れるので今後

検討の価値はあると身えられる.

表面濯の伝抱モ ド

l，iNbOJIαAl103構造では概放のli般モードが{(.{主することが示されたa各モードの振

動姿態からそれぞれの帥，d，の違いを考察しt~. 各モ ドに"ける振動強主の深さ分<，

を図5.3にポす.
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“"変f立の各}itI'J成分の強度。は'lJtlv.である。同'1'のsは膜!VJilnl(.rj)のエネルギ
'"裕度であり h が負Ji向つまり島敏漂〈にいくにつれて急速に低卜するつまり荻而波で

あることが示される。なお九=-H，[(I日川+11J!tl + T3uJ)/2]で定義される.ここで
T"I;I:応力叫は変位である.

各成分とも mod('2.3!J.:振動しており 11¥0<1('0，]の凡スモードであることがわ方、L

mod" 0で1;l:1I.(U3)成分が大き〈レイリ (Jtayl"'Igh)モード的なモードであるニとがわ

かる。これ"，変形レイリー波と呼ばれている。図ろ2においては腕!肘噛くなると mod，'

0 はバルク ".Al10aのぷ刷機迎，~つまりレイリ一政の速度 .，621m/s に近付いているがこ

れも mod('仰が食形レイリー放であるからである。

また，凶"，，;}で1;1:1110巾 2も凶lOd('Oと同級に ".1成分がJにきいが強度は似動しておη

変形レイリ 披の高次モ ドの鉢沢 (S"~aU'a) 波であることをがす. 方1I10d('I.:Iでは

それぞれ rnodcO，2と比依して町(u2)成分がよきい.これらはラプ (Lov..)波であるこ

とがわかる。

要函遮速度の結晶カット，角度依存性

LiNbOJ!".AI10J暢造の表面披遮県の典型的な膜厚依存性は先に示したが次に各結晶

カソト、{五億角度{刊 f'作性について迩べ仰られる速度と高巡，~が得られる条件に付い

て議駐する.各カット，角度ごとに関 5.2のような艇事依存性を提示すると多〈の闘が

必震になるとともに全体の傾向が犯僧しずらい。そこで1計算結果を等値観マップで表し

た。

まず， UNb03(OOI)/a.AbO，(OOI)情迭の表面波速度の根f事前h，角度"依作性を各モー

ドごとに聞 5.1に示した。 K"=0-11までの健四ではそードは m吋"，;までの 6つの似

徹モードがあったが図にはl1Iod"0から 3までの4つをぶした.制で1"く被けている

所は他の伝織モ ドk怖が扱近した等の用自で収束が準化して似が求まらなかったl析で

ある。

LiNbO，(OOI l!n.Ah03(OOI)偶遣では mod..Q，2，4ではψ=30・で速度が大き〈なって

いた。これは前述したように 0.2Aは変形レイリー波とその向次モードの妹沢波で(，，]

樋な modeであるためである。バルク単結晶におけるレイリー穫では l，iNbO，.0.AI10.1

とも例 S.Sのようにψ=30・で速度が大き〈なるので，このそ ドでもψ=:10・でkきくな

るo-}j， rnodel，3，Sのラプ放では巡度"ψ=0・で太きくなる。これからLiNbO，，(OOl)!

o.AI20J(∞1)構造では!レイリー披を利111する場合に1J:r，{'=30.をラプ披の場合にはψ=0・
を用いると良い。

l，iNbO，(OI2)jαAb03(OI2)， LiNb03(IIOI!Il.AhO，(IIOj構造での計算結果を凶5.6に

示す。

角度依存性として高進度が得られる角度について検討した。これらの構造ではLiNbOJ
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Ml 
!llodル"川"，[(>0

r~15.G: LiNIバ)"/，，.A!，().，tili造のJi.而波連投 (mMの，ltl1結米

(∞l}/n AIP、(001)とは遣い絞り 1，11によって高速度の得られるf'，度が変化し約刊は
止 i 俊雄になっている 0[，.1同 ('1 の Li~bOJ(()ロ lJo .'¥bOJ(012)の場合では1"削減速j立
は膜与が人きい場合は~. = 0・でごく簿くなるとも=卯aで般も大き〈なると同時に

ψ=  :10.1，，0'でも1;1大き〈なった.阿凶 (b)の Li:¥bO"(JJU)/，， '¥110，(110)情込では限
Wが小きくなるとともに高雄1庄が得られる角度合九， =1，0・ヵ、らも竺仰・に移動しているQ
LiNbO.，(∞I}/oミ110，(001)の場合と川線iここれは股げがi¥Vくなるとともに1.，;.11>0，

ハルクからのミ1，0"バルクの特刊に移行するためである。(1)12)カyトの場合 Li!¥'1耐〆、

ルクでは~. = 0・で".，\1 10，ではも z 叩・および~. == :10，1:;0・で (110)カノトではい父

はも三 1，0・で αAI，O，I訂=初・で述".が大きくなる。

LiNhO，，(OI2)/n-，¥!zO，，(OI2). l.i:-.l1>0，(110)/".，¥11()..(110)めS川恥 1以』の内次モ ド

は{ム鍛Ii向 (ν)依!iれは川><1...によらず'l¥od"Uに似た角度依作作をゆしたのでl:.l]，jは

しなかった。l.i!¥bO.，(OOI)jn'¥1，0)(001)ではl刈. .，.4に小したょっにlIlod，，()の変形レイ

リー波と白川'00のラプ波ではflJliI_依イf性は大きく買なっていた 0 (，じ般モ ドのところ
で説明したようにレイリ 波とラプ波では扱動強!交のんrr'J成分に大きな追いがあ門 レイ

リ 械では hの火山1'::Jflll( な Ii向ラブ戒では lりの&，耐に I'~r会)il司でそれぞれ強瓜が

大きくなる。 L，:¥bO".，，_，¥1，0，1;1 _:h品であり r輔巾OI]fIIlj)jII，)と“輸}jl的では刊Mに

大きな迎いがある。 (UI2)，(110)の腸合とは迎って LiNbO，(OlH)/oÎ，O，(OOけでは1<耐

に!Tt_II(な}j向がr紬であるためレイリー械とラプ械では結果にJにきな泣いが"じたと考

えられる。



川削除o 11'似恥 1

l刈乃 7 Li.i'\ bOJ/o. t\I，OJ偶造の電気慌娘総合係数の等j~\線マノプ(川

電気峰繊信合{説教

次に賞品ベ機健鮎合係散について川算した。凶 ::;.7がその鈷果で速度の場合と同級に

苛前線マップで表した。速度と町線に rnod('0では駅"を大きくすると l山hO，バルクの

似と守しくなった。また速度は膜.とともに連役が低十するlヒ般的.凋な依イf悦であっ

たが粘介係数では械火山が見られる。

そこで， 1キ構造ごとに!特に大きな..合係数が叫られた他大内iついてJ，(5Aにまとめ

た。 1附 d(';1以上のモードでは大きな.，介係数l;tj!1られなかった.*，'，合係数の大きい1.，;';1>0，

バルクでもa医大川 7%であるが湾映化することにより， (001)而の場合で6.97%，(110)制
では I~ H'i'<特に (012)而でIj241'l{もの執がれ}られた。これから性能[ilJJにLi!¥"hO，

の薄膜化はの窓義であることカ旬、された，

他の材料でも薄膜化によりバルク以!の鮎合係敏が何られることが椛町されていたが川

l.i.'%O，においても薄膜化により荷結合が何られることがポされた。高紡合が引"られる珂

山について興味があるものの .11算機による解析はj" 新悼の晶、払民lil!~ られるが川i.:tf (f.J

な診療がしにくいとい勺ところに弱みがある。そのうえ!計算した系は!上旬E何や'fI:..)j性が

あるのでL~.)Jや電界などが軌めて襖雄に絡みあっているので説明はなお悶駿になる。

材料;dまや桜動の織子持のミクロな2理解"錐しいのでおおつかみなJ;Mになってしま

うが高速基板材料jに低速な滞膜材料を配附したために滞限(1<而)部への波動の閉

じ込め作川が起こるのが!商結合の得られる似本的な隈闘であるe似動受態}よって総合

係散は1~\が悦雄カつ大幅r~ I'tなる。パルクでも同鰍で例えば，1-，;';]，0，の抑怜Ji耐j伎で

は般大、mであるが!出度の大きなリ キ 波では院大25%が得られる.さらiハルク
波では日%(lIi3.YカJト)もの大きな結合が得られる。多層嶋遣の場合"膜矧を金える



表 504:l，i!llb03!o-AI20J各構造で侵太の結合係数が得られる条件と特性

(叫 LiNbO.J(ω1)!n.Al10.J(OOI)

ψ門川同曲 "1白幽/勾 "-¥"'J '<IJ¥PI""I"J 
30 4_00 凹 2.2d 652 

{hlI.iNbO，{OI21/n-/¥I，03{OI2) 
川園) "'h "，00. ωh吋 p('，{) l'CD(ppm/l¥) 

30 080  51“""“3 
30 0.50 5355 183 638 

30 0.; 0 四@剛削

o 221 513g 241 拍 1

o 704 2 1827 896 51.9 

{叶 l，iNhOJ(]IOI/<>-AI，OJ{11川
砂ー ) "'h mod~ ，，(川/届) ~'(%) '/"("0(1甲山11¥)
白 " " ・刷 。諸 制

5附 243 6肱1

4曲川町

叩品川刷

170372 関"帥侃7
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と当然保動委懇も変化する。低速度の法制民を用いた場合は基似への議の敵迎のために股

附を大き〈するのはあまり効果がないが，高峰皮の基板では膜雌によって必[11や振動の線

fがJに舗に変化するし、そのうえ多段のモードが伝指するようになる。ぞれらの多霊堂の傑

動'R態のなかに"'"結合を示すものあるものと問符できる.例ぇ1[，前迩のょっに LiNb(h!

(}.AI10、で"閉じ込め効果によりバルクLiNbOJよりも大きな迎Itで渡が'fdtするので薄

腰輔の振動だけをみると '1 ーキ-~のようになっている。また閉じ込め効果により U:"hO j

JI:i1t簿膜の部分の挺動が閉じ込められてパルク波に近くなることもありうる。そのため

にそれらの波動のような大きな係敏が得られたものと与えられる.実際にこれまでも

Z"O{... J\ 110'jや/品O{SiOl等の~~述書色伎と低 ffi主目撃膜の組合せで荷結合が科られてい

る.

実際野に腿膜により得られる各 liNb03{Q.AbO~構造によって高迎度に加えて大きな電気

機健結合係数が』附，jできることが示されたので!素子の例制が待たれる.l医チ作製岬価

は何例か試みられており，野価結果lま計算結果にほぼ致することが示きれている。"

LiNhOJ(ω1)/命 AI103(001)においては図 5.7(a). (b)に示したように『川<1，， 0では

ψ=初。で mod<， 1はψ.0・で備が般大になるが角度依寄性がこのような傾旬になるこ

とは実験的に確認されている。 η

温鹿係散

LiNbOJ'{ルク11i値度特性が悪いのが葉子応.."別個であった.そこで薄膜化した場

合に改修できるかどうか調べた.凶5.8に針算結果を4、す.バルク LiNbOJでは温度係数

1170仙 I叩剛/Kであるが，;帯膜化することにより図にみられるように曲 ppm{1¥近辺

まで係散を Hfることができる。

Lil'hO..(ω11/αAh03(001)構造では将にモ ド1が令体的に 51i-6ippm{KとiLU，真係

散が良かった.LiNhOJ(OI2){n.AbOJ(OI2)では， modclでψ.0・句 Kh=2.2にて TCD=

日 Ippm{1仏mode2でψ.0・，Kh=1.4にて TCD=51.9ppm{Kと小さな値が， LiNbO.1 
(1101{....-AhOJ (110)構進ではtψ=17刊03鈎O.でTCD=6ωOp仰pm{K付近の小さな温瓜係

数特に

な僧制iがf仰停られた。

これは表 5.2に示したようにパルクLiNbO，，11熱膨張係数とくに白"が大きい材料で

あるが!係数の比敏的小さなQ.AbOJを月iいることによりその分温度特性を改持すること

ができる.

'" 



1:11 5.~' Li.\hO，，/，...，\J~O~情迅の遅延叫川沿，.係歓の冷仏線マノプ"中川jl，)

([".¥i>O.，(OOI)j"..¥I，O，(加iトrno【1，'0)

まとめ

k刷機i皇瓜電気機健"，合係歓 IWi特性を計算機縄師事?によりJ細}こ必べて(.，九]，O，j

。へi司oJfA追の，l.; H~'.1!Iの可能性を探った。斜計十世ともよ f に段近丈川され的めた]_，.\hO ，

ハルクL比ぺて改持が則侍できることがあきらかに会った。

火山i皮A! Jj[ li適当な ['i.\b() ，~突 11では制OOrn/，とバルク[.，.\1，0 ，より íO'X 人さな仙つ

まり動作周波歓を1.5併1:1げれるニと均時則らかに会ったe特に ai:.¥慢純結合係ZH1
..1:;(-の作裂条刊により傾大側を取って Jにきなものではバルク比 1倍以1の鮎合が則伶

できることを見出した.また作製条件を選べI!.~延時間 l!.l度係数U.'iOpprn/ 1\がm ら

れこれはパルクに対して羽l刷，，/1¥の改純である.温度係散に閲してはもっ 段の改持

が欲しい所である。

各構誌について見ると い，¥hO，(Olll)jo，¥I，O，(UI川情込ではl，i.¥hO，(OOI)較は分林

紬であるr軸が瓜似耐に事仰であり分彬彬科が怖い効く /(;1，刊をイlすることが即)/.'rさ

れる。そのためi 本情巡の早WjQうみ Hi:i川が見込まれる。].，.¥1心，(012)j，...，¥1，0.，(012)

嶋J1iでは特に 2.1.1'Xもの人きな屯気慨憾鮎合係殺が問符できる。ぞれ作ではないものの

Li.¥bO，(IIO)jo :¥1，0，(110)でも火きな屯気機械結合係歓が1'1られることを見出した。ま

た~"j" .1匁の小さな lJ.Ui係!Iが1'1 られる。この情込では [".\hO.，の r 舗がJ.!';般而lに子行であ

るためにマルチトメイ Jになる懸念がかなりみり物性的にも興味深いがこれに閲する検

，:.t!止今後のよま祖である。

5.2.4 Si02を用いた LiNbO:1多眉憎造の弾性表面謹特性

前市までで S，O，jにI'l.ZIIO..¥1.¥すのハノプ Y桝を介して Li.¥bO，c輔配(;'J般を刊裂

することができたので出向つまり焼畑農{I*' '.~のガラス島敏 t や SiO， j仙広似にもニれ



らのパγフγ械により LiNb(hc紬配仲膜が得られる.ガラス!Ji似Iを'"いると本fが安

価になることや，罰0，1ま温度係監は制 8ppm/KとUNb01の10!JOppm/Kと逆なので素

子の温度特性改普が期待できる.

また， 5i 上に LiNbO~)上旬E映を作製することができれば， 1骨組側路や信号処県側勝等の

..場体集繍回路と帰性表面披A伝子を 体化することができ，後置の小型化や槌纏な機能を

持った鏡子が実現できる.またtサファイアほどではないがSIもLiNb03よりも宵速が大

きいので高周波化もはかれるoSiではなく 5i02/5iを用いたのは製膜上の都合もあるが

特に温，I!C特性の改普をmったためである.
本節では l誌の Si01を'"いた 1.;;¥'110，多附情芯の弾性衣面波特性を解析した.1<耐披

の性質やそードに閲する考僚は前舗のの ^hO ，~在地のところで行ったのでふ節で'"に

勃竹改搾やみHi::川の可能性仁ついてのみ司及した。
本研究では Pt/SiOd罰や 5;01/部第板上の U:-;b03膜において第 .， "で説明したよ

ヲな裂際法の1えにより分械の制御が行えることを貼出した。そこで，これらのJIi似を川

いた嶋合1海臓の臼倉分極の変化により表面波特性がどのように変化するかも特に解併し

た。

表面追速度

まず罰0，をIsいた多層情遣における表而披逮院の計算結果を同5.91ニポす.図(a)，(b)

'!r， Li j\; bO~115iOJの魯阪が 5i01の構造では速度は 3750mfs 以下になった因島復 SiOlの

楠披迎I~つまりカットオフ迎肢は 37S1m/s なのでこれ以上の進度になると披が基板に揃

泊してしまうためである。したがって， SiOl基板を刷いた場合は高司波化は行えない.

}j 開(<")，(<1)の Si~似の場合はカットオフ速度は.，制 1m/s なので速度の柵jにが飢えて!

特に mode2では 57帥，，，/.純度の値が得られる.

表面波L程度の旗I't依存性はαAl103通告仮の場合と同線に単調であり，高速度な材科輔の

膜事を大きくすると表面捜速度が大き〈なり低巡度なものの場合は巡に小さ〈なった。

越度の遅い Pl，2110， 5i02帽を第2帽にmいた構造ではそれらの臓服 (Kh1)を刷大させ
ると速度が低下し!比較的速度の大きいLiNbOJ臓の眼目事を大きくすると速度が大きくな

った。

本研究では L・NbOJc触配向膜を得るためにPl， 2nO， AINがパγファ層に使えること
を明らかにしたので，それぞれの紛科を比較する.同凶 (a)，(b)の比較から明らかだが

刊の嶋合は膜I'l(Kh1JI大tこよる進度低Fが務し<， Pt膜厚の低減が必要である。 AINの

場合は AINによ句高速度が得られそうだが，!!慌に5102をmいているので針。2のカット
オフ迷l交のJ151m/sで制限されてしまう.そこで， LiNb03/AINの2婿禍遣とみなせる

Hliつま町敏議長以上AINを厚くして1カγトオヲを回避することが考えられる.この

2幡構造の特性に倒しては後述する。
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雄日比の越い針。2を怠仮にJIJいた地合は表面識迎度は大き〈ても 3750mfs1限度であり

高岡放化はできない.しかし!旗仮に Siを用いた場合はおOOmfsと高速度が得られた。

電気樋械笛合係数

大きな係散が紳られた条件での計算結果を表 5..5にまとめた.パッ 77)11によらず結

合係数は2あ程度である。バルクLiNl>O)(OOI)面は偉大2.3%程度なので， M膜にしても

パルク並の結合保訟は得られた.

大きな結合係散が得られないのはPl，ZnO，5iOlなどの低迷度の初科<H'ったためL.iNhO.，f
，，-Ah03の場合のような削じ込めの効巣を問符できないためとと考えられる.

偽情盗と也 mod<， I，3の岱敬モードでは電気俊械結合候散が0になったーこれらは Lov('

モードであり!開'，1での"方向の振a助成分があるためであるo5iOl上の肢は而内無配
1;'1等力なので，"方向lま励娠できないので1結合係敏"，0となる。また，各暢逃とも mod.. 

2では大きな結合係散が得られなかったーこれらのモードは素子には使うのは凶躍である.

これらの捧板に日0，を用いた構造では特に大きな電気概恨結合係散は得られなかった.

しかし膜厚条件を選ぶと l，i!¥，bO.，/{ルク梓度の備は得られるので[r;.mには注し支えない
と考えられる。

温度係叡

前述したように 5i01を用いると温度係数の改誇が則待できる。図 5.10にiWi:係数の

計算航製を示した.以下に各構造について附単に説明する。

LiNhO../PtfS旧zに"いては p，は温度保散が悪いので p，膜I単府向を槽やすと:出'l定
訟が急激に悪化してしまう.よって p，パァファ幡の~~は素子持性のためには偽}J薄〈

しなくてはならないことが示される。しかし。前述したようにガラスを川いたためにiJ.l度

係数をυにすることもできる.
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LiNbOa/ZnO/Si02， LiNb03/AIN/Si02， LiNbO，1/Si01/Siの，..においては同悶 (b(

(d)のように条件全体にわたって温度特性は良(， 0温良係散が得られるe

同閲 (e)のLiNb03/Pt/Si01/S川崎構造では，温度係数の忠、P<，出回3の膜厚を小

さくすると温度係数"改普して 20ppm/K程度の務了応用上適当な値になる.これから。

p，膜J!j(lJ:JtI大すると速度1 温度係叡とも悪化!結合係数もあまり変化がないことが示さ

れて，この4嶋構造においても p，膜原はできるかぎり小さくするのが良いことが明らか

になった。

LiNbOJ/AIN栂造における格性

】 i:-': 1> 0~/Al~/SiÛ2では高速度の AIN を使服しているにもかかわらず， 10阪の 5i01の

カノトオフ速度ために高周波化ができないことを迩べた.そのため AIN限1，を大きくし

て刈討を基仮とみなせるようにするとよいことが考えられる。そこで， l.i~b03/A1N の

表而法特性の解析も行った.

国 ';.11にその結果を示す。電気機械結合係数は大き〈とも 2%とバルクl.iNbO，並の

値である.しかし期待通り高速度は得られそうであるomodeによっては前簡のLiNbOJ/

n.AJ1Uaと阿4訂Eの6000m/sが得られ。 Li!¥bOJJ<ルク比".の高周波化が見込める。ま

た， il，l度符性も良(0温度係数が紳られた.これは 5iO%の樋合と岡織に AINは1，iNbO.1

とは温度係数の符号が巡のためである。

LiNbOJ/AINにより府開設化と良好な温度特性の両方が胸待できる.聞から条件を

つあげると mode2の限厚1.9において進度が6側IOm/s，温度係歓が 2.6日刈)pm/Kが得

られる。

自発分極が制金に友ぽす膨響

第4爺でLiNbOJ/Pt/5i02および LiNbOJ/5i02/Si情遣に必いて得られる樽膜の分極

が制御できることを見出した.分極は表開放特性に少なからず影響を及ぼすと考えられ

る。そこで!分健司匹。と表面談特僧(迎度!結合係数，温度係数)の関係を捌べた。結果を

図5.12に4、す.第4車で拠明したようi二分領事は艇の中で自発分幌が上向き(界向から

必耐m;，J)になっている甑合である.分極準がIでバルクと同織な自発分板が。 0..')で上
l司きと F向きの分権が相殺されて圧電惨を示きなくなる.

Li]'.;bÛ~/5i02/Sit修造』こおいては分極撃が低下するとともに同図(，)の表面波迎度が低

下した.例えばI分担率が0.9に低下すると進度は 1倒m/'程度落ちてしまう。これは。分
躯が打ち消しあって小さ〈なることにより陀電性による反電界効果が低減するためであ

る。或而を電気的に短絡すると速度が低下するのと問機である。

速度とi:il度係思に比徴するとl時凶作)の電気機憐結合係敏"分催準』こより大脳に変化
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関5.11:LiNb03(ωJ)/AIN(OOI)栂追における表面訟特性の計算結果

(1、It:I.iNbOJ限11向
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il-十il~
(~) LiNb031お0./5i (b)υNbO.1句iO./Si

表面波速度肝(m/s) 電気機微結合係散が(%)

;「~，:/十
(c) LiNbOa/S旧./5i (d) LiNbOJ!Pt/Si 

連曜時間温度係歓 TCD(ppm/K) 電気際線結合係数(%)

図 5.12:LiNbOJ/SiO./Si構造における分極撃αと表面滋特性の関係

(LiNbOa/SiO./Si:LiNb03膜厚 2.3，5iO.膜厚 I.O，mocleO)

(l.iNbOJ!Pt/Si: LiNbOJ膜厚 2.7，5iO.膜厚 0.1，modc 0) 



する。分担当事nカ「トがるとほぼ山観的に低下し o=:Oもで結合係書まはoになる.分極'ド
0.5でI，i:[直也性がなくなるので!結合係歓は0になってしまう.

Li~bOJ/Pt /Si01情造でもr"r鎌な結壊が1'1られたため結合係舷の結果だけボしたが

やはり同司 (d)のように分概率低下により屯"機俄結合係数は前線的に小きくな勺たe

i事膜の分彬は衣而波特性に影響をうえることがぷされた。薄膜の自党分極が減少する

と点刷雄速度が低下するととも仁特に屯気随俄結合係数に急速に小きくなることが;Ji;き

れた.

まとめ

Si02を用いることによ旬温度係散が栴段に改絡できることを見出した.1色縦に引を附

いた構造では '50剛m{'程度の巡度の榊加も見込めるa

各構造の特性を比敏した結果、極度係官室の悪いl'，を用いた構造では特じ p，の膜仰は

できるかさり低減する必要があることが示された。

また 1引をmいない幌地では rZぃ膜，条件の範閣で0;耐え係歓泊吋}られた.1山bOι

パルク司伝子を附いる場合に iOppm/K以上もある大きな温度係敏治明日姐になっているた

め，l..it¥"hO"なみの特性を拘しつつi温度特性が絡段に改稗できる Si01をmいた l.i:'¥bO.1
多崎情過はJ医子応用 k大饗興味深い.'ド僻宛でパソフ 7，"として拠察した Al:-;l.1併にの

望であり 0;温度係散と 50%の高速度が同時に得られたー

5.2.5 LiNbOJ/ Iダイヤモノド構造の弾性表面謹特性

段近はダイヤモンド海艇が ("V[)i1.:などにより作盟で怠るようになったのでダイヤモ

ンドを菜子に川いることも可能になってきたーダイヤモンドは時速が辰もkきな材料な

ので絡段の両官i率化が図れる。また温度特性も良いoLiNbO.1もJE屯材料'1'では巡J.[がjに

きいのでこれらを組み合わせることによりこれまでにない紐高周波化が則的でき!本研究

によりはじめて LiNb031/ダイヤそ J ド構造が作裂できた。そこでこの柵追の解析を行

った。

費面遮速度

LiNb03//ダイヤモンド僻遣の速度の，1tJl結集を閃 5.13にボした。この構造では催め

て多くのモードが権償して存症するので値が求まっていない受]'1/憾の節婦がかなりあった.

パγフγ層によらず 100∞'"{，以tのこれまでの材料では考えられない紐高速度が糾

られた。特に mod<:21ま12000m!sもの大きな巡度が得られた。バルクLiNbOJの進度

'"ω0"'/5までなので 3情!速度の太きな材料として利用が望まれているo.AI20Jで"
6000m/sで2他の雄主刷jにである.これは諜 Fの高周波化にrJ:JI常に布川である。
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閃乃 1:1:1.1!'¥hO，//D同国ncl:1梢4脅迫の表面波速度の$他線マップ (m/，)

(hio， IJ: LiNbO、膜19.， 1'''，1;1パγフγ尉膜以)

また Li:-.lhOj験lパyファ帽の膜 f{.1J(大きくなると急激に速度が低下した.そのため

各榊の豚似の瓜械が前l~になるa 羽昨{免が大き〈速度の小さい材料である刊の場介"特に

越lif1~トがk~いこともあり第 2 (，'，:で行った p，際原の低減IHi.~.徒であることがわか

る。 h尚辿1立な材料AI:>.:では速度低下"少合い。これから，ATQ)高周波化にIJ:A1N
がもっともイT刊である。

電気縫循結合係数

LiNh03!α1¥110，暢遣のところでもふれたように高速な，.般を川いた多婚情遣では大

きな電気健俄結合係散が得られることがある.そこで各構造の屯気機械結合係散を訓ベ

f~. 

各情i主において .1%以iの柏合係1訟がl!Iられた。バルク UNhO:o(OOI)で結合係数は盛

大2.:1%であるので L，;'IIhO，，//ダイヤモンド多幡構造を111いると 向帖介がその特畿で

あるバルク Li刈，03よりもさらに大きな総合が捌待できることが見出された.図 ~.J4 の

ょっに幌大他1;1:LiNbO，際限 (1¥1，，]の小きい筒所にある。 liiJ迩のように膜fl1J(小さいと

人きな述肢も得られす泰子ti::.1H1きわめて師都合である。

次に点，).6にLiNbO，/1ダイヤモンド構造構込における般大の電気慣俄結合係数につい
てまとめた.1キハツヲァ樹を比依すると，結合係散1.1l'tで1.j'){.ZnOで4別%さらに Îi¥

でIJ.6. i"~花の仙が仰られており .\1.'\ が"刊であることが明らかになった.

1:J2 



悶 5.H:I間bOallD閣lIond3楢構造の結合保歓の噂値IQマップm
(l.iNb03/I'I/lljll. (mod(' i)κh，l:l.i1libO:!膜断 JO，!liパ .17γ制腕時匹}

表:'1.6:l.iNbOJ//Diamond3暢構過で量Jにの篭気提健結合鋪散が悦られる条件とその特

性

柵造 次数 LN劇I'l< バ '177幅脹帽 P(腎) "l'CI>(pl'm/l¥) ベm/.)
LiNb03/r~/Dill I 14.0 0.2 1.1)1 69.5 3960 

2 11.0 0.1 IA5 129 自126

1 12.0 0.1 2.15 町は1.0 9回目

6 11.0 0.9 1.13 2.')， 90:11 
， 11.9 0.3 1.52 11:1 II!!-'ぷ3

!l 12.0 0.' 4.四 l引 11651 

l.iNb03/Z目O/Dia. o 13.9 0.6 2.01 .53.1 1!tl!!-

2 10.6 0.1 "-11 27.2 ¥0.')11 

1 11.5 0.2 1.7.') 311.2 l加"
7 1¥.1 1.0 4静t 111.1 1169i 

目 3.0 0.. .. 3.17 66.7 11769 

I.iNb03/AIN/Dia o 14.0 』。 2.00 52.2 4012 

2 10.6 0.1 6.r，g 23.1 115.111 

4 1.6 0.3 4.!;-腸 39.5 10.')71 



古川
，，'日"，'I.i¥叫 jj'】刷i山 1:1相制のj拙係散の可制線マ yプ (pPIIl/hJ

({d'l 1; Li;';bO、限1'/..1ぜんはパノフ γ制限/'/)

温度特性

ダイヤ屯ノド:!，!dJ!l.'i('，i:十1がJミく ぶjの品瓜料作l'!J:iiiも則行てきる，:，I，II!J¥刊の，，1¥1

"，見Lを，，'ち 1'，に小した tl~::各，.込の品瓜科何 t ，M_ 1別 4 る。

，，'三 1"，(川に 1.;.¥1，0.<(1'1/ダイヤモノド情込の品，.係散をィすが刊を"'いたためい

混成係散はか's'I'巴化してしまぶた。そのため，>，はか~iJ侭りを I].ð く j' J.，必質があ

る。[.，刈刈，jχ，，0/ダイヤモノド情込では各W股1'1を小さくすると訓ヤ1'111/1、以トまでj品
!止係散をトIfることができるがl.i:¥1心，(.¥1.¥/ダイヤモ J ド情，;，):にいたっては1刈.i.l'i(h)

に小すように oib¥l!l.係敏が1~}られることが明らかになった。

ハノフ γ桝にZ"O.AI¥"を111いた助介はlHIなi孟，.係散が仰られることを礼山した。ま

た限りを>，さくすると速度粍合係忽に加えて砧，.係歓も改析さ札ることも明りかにし

た。

まとめ

1.，，¥1>0，//ダイヤモンド情足ではこれまでの構込には短かった !OOOO"小を位える簡

はの品速度がれよられ!粁I:/.lj大モ ドでは"制IOm/、n度の納めて大きなJ.V((と去りょ
jの励門仏I波歓を飛W的に大きくできることを明らかlしたe 以トに各パノフ γ附}つ

いて比較する。

[.，川，0，/1'1/ダイヤモ J ド情込ではバルクW.J金の従2憐..鮎介係数が何られた しカし

1'1"1俳Jがノにきいと尚，.係数1.1l.i.¥hO〆、ルクよりも思くなったp そのためにこの情込で

は['，を却'"ることが世嬰な探姐となる。

1.， :\1 ，0 ，/χ ，，0/ダイヤモノド 1/II..l..でも l%rF庇の Li )l bO.，ハルク .i~の粘介係訟が得りれ



たo Ji-Hi:.，川には温度係数は:101>1川 /h以卜が望ましいとされているがニの構込では出

度係数は:101>1川11¥付近と比紋的良射であった。

AINでは司i気機健結合係散は tit-ihOlの量jに玄i'ifよりも大きな怖が期待できる。きり

に j砧班係訟は 0 近辺にする~，も期待できて絡段の改畿が見込まれる 1院がわかった。こ

のように AI)iバッフ，~では速度組合係数温度係散すべての，'，で綻も優れた桁性が

f~ ら hf.: o

本研究で新拠に作製した I，i日・0，/パγヲァ瞬/ダイヤモνドの 3附情巡の衣凶1地特性

の解析からこの傷退では ti日必パルク以tの省気俊械結合係散をィ;Lバルクに比べ
て絡段に大きな速度と単1主持伐のuが UJ(~できることを l列らかにした.

この構造はまだ研究の端繍についたばかりであるので打可解析結果と利点をA明した

だけlとどまり他の偶迭のような野刊に閲する唇察はあまり行わなかったa今後研究

が進展して樽股に関する知見が得られるともにそれに対比 した検，:.，がなされるものと川

f与される。

5.3 LiNbO，薄膜の弾性表面法特性の評価

前布までに迩べたように配向性の訪価ゃ j.~.屯測定から州性求刑i皮 /(;f に判"'できそう

な良Mな品質を持つ Lii¥b03簿艇が"樹をパップア腐として用いた町0';刊)J.:.f!tJに伴

られることが不された.そこでこの tiNhOJI刊15i011引の 1桝構造の ti:--;hO引苛膜炎

而仁櫛形電極 (IDT)を作裂して初則的な弾性ポ而波J1fを刊裂し実際にその材料を潤

定することにより!吋側究で符られた Li !'Õ hO， i事艇が実際にバルク叩，'，，\1，と川織に"・~1'1

を"するか，つまり側性衣而波.tr応則が可能であるかさらにバルク tiNhO，'r.鮎，'，，'，
と比鮫して良好な特性が1.られているかを検討する。

5，3.1 弾性表面通韓性に用いた試料

イド研究では日'，~が短(，プロセス特に阪を使う五ツチ1)院による目撃臓の1I1備の "1能性

の少ないリフトオヲi1:を附いて閃:;.16のような櫛形唯縫いl】1')を作裂した。衣刷放の

波長つまり IIHの電極細川λ'"τμml也候桁tlH拐μ111)とした。薄膜を111いたぶ削減

業fの特性11ft腺の脈事をhとすると 2，::"1>'の閲敏となる.
閲5 口のような膜，~構造の拭科{叫 (b) 上に，屯板材科としてU く 111いられている A'

を7!ioA薬務して測定拭科を作製したa得られた(1)'1の搬徹線写'"を闘乃"に小す。

1:15 
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イλJE:レ叶
(a)G (b) n 

開 5.1駅櫛形司E縄の肱射アドミタンス (σ +，IJ)の測定結県以科(.)

f¥Jij:しつ
(a)220Mllz付近 (G) (b)220Mllz付近 (11)

関 5.20:御形電樋の紋射7ドミタ〆スの制定鮎巣試料 (b)

5.3.2 LiNb03薄膜多圏構造の弾性表面誼特性制定

101の放射アドミタンスの捌定を行うことにより，表削減M-rの'"健的な物性鮒であ
る表面放の(i般速度を求めることができる。測定は1(>1の地傾附に鋭ペーストで金網線

(線筏 '"μm)を取り付け Yllr千1の，rイノピ グノスアナライザ~1911¥をrHいて行っ

た。""斗 (a).(b)の IDTめ肱射アドミタノス (I+j1Jの制定結果をそれぞれ剛5刊岡

5.20に示す.

拭料(.)のアドミタ Jス特性!図 5.19には表副議による脅胞の狭いピークがあらわれ

ている。岡から<1'，('、周波数!1!248Mllzであり，表而漉{ム徹迎庇，.[;1; ，，= fλ "， ~22助"{，

と求まった.iU.器解併ではこの栂遣でli!'=~3'鮒"'{，が則I.~できることが局、されたの

でほぼ他は致する.

アドミタンス特性の測定結果から 般に電気概俄結合係敬ドも品価できて，



(:(f) 
ρ': -;.，( ..;-rJ/=/o ('1.:1) 
1N'LJ(f) 

で求められるo I~) ここで V は11)'1 の対政 G. l1 liァドミタンスである。

凶:;.19からド'"1.7%と求まった.<1鈍器解析の結果では O.OOI 'j I 'j'j~，(X と小さくご

く薄いJ.i.'I1bO"膜 c，ではこの仙は安門と思えるが実測仇と大きくことなる.

Ueの式lまlにバルクに"ける場合の電界分砧を附'r.化してそデル{クロスフィ ルド
モデル)をたてることにより記返されている.今[11]の樽膜材料で!上7立体摺膜はきわめてi事

(.)1 :1紅海限体の ~ïi金属なので '"1 により材料に加わる電界はバルクとは令〈級制が

~なると考えられる.ぞれが大きな説法につながっておりもしこの姐の構造をM に"'

いるのなら今後のさらなる検.吋は必要と思われる.バルクU:\I刈，で 1 .t 4000m/~ が限度

なので此料(.，の測記からこの憎追よりri[の尚周波化が開れることが明らかになった.
また』民約(1))においてもi凶ユ2Uから小さいながらも 220:¥lIIz付近にピークがあら

われている。ピ クが仰性炭耐披tこよるものであるとするとそれぞれピ クの泉耐披伝

徹出Illli:I'j~印刷/、になる.

成料 (h)の(，、微速度が温いのは試料(.，に比べて比較的脊速の大きない父])0，(1相性

衣刷披越'lはバルクの r紬配向而伝徹さらに而内帯方と仮定すると 3900m/，.)の股"

が小さく 市越の小さな下地の I't(仰性衣而披進度は (111) 而で断内町:~，}jと似'"すると

"川m/s)の膜灼川智大きいためであろう。しかし計算機勝訴でlil' "，.12札，，，.，，となって

必句渦定f~!;IHOI川島はこれに比べてかなり小さい。ニれは式科 (h)lJ.鮎品刊が忠治っ

たために膜の弥性守川電位が意化して遺肢がかなりトがったためと考えられる。実際

同乃 20 にボす拭科("の衣剛被応答ピークは此科(.)の附.~.l!J のそれに比ぺてかなり小

きい.

以lの実験結果から.U~bO.1配向膜の衣而波特性を改鋳する，具体的には尚結合を I~

ると r"Jn.~に反問機伝徹迎度をkき〈して高刷滋化を凶るために LiXh03薄恨の膜引をより

大きくし I't'lli.極の膜厚を小さ〈するのが良いとJ;えられる.また1膜貨が議+特性に

影脅することも乃之されたが1良質な膜ではパルクと同機な特性が得られること也，jミされた.

イド僻兜の"マグホトロンスパソタ誌により紳られた膜をIIJいて抑悦表I刷機.trを作製
した。その結果隈"バルクと阿梅に'1危性を小し，葉子応111できることをゆlらかじした。
また 衣副雄速度1主計算機日解析の結果とほぼ一致し， LiNbO~í事膜化により動刊刷放散の

尚迫化ができることが示された.

5.4 結論

イド僻究で得られた蝉性表耐波繁子Ie.:mが期待できる構造の州性炭阿波特併を岬価した.



考えられる，U 僻地や作限条件が傾めて多岐にわたるためにまず l汁算機暢析により

特性を評価した.

サフ γ イア t のエピタキンャル膜では般大 2~.1% ものノにきな電気機織結合係数が間

待できる。パルクLiNh()"では h盛大 .~.，'i!.なので 4 併以 t の大ききである。さらに遺風も

1.."情科大き〈なり i邑瓜係数も叩pl'm/1¥絞度まで改符ができる。
ガラス"'似を JJJ いた 1.追で"パルタI.iNbOa程度の結合係叡や遮股を j~Jると川 n，~!こ 0;砧

度係散が縛られることが分かった.1引をパッフ γ憾に用いる場合は"，股 iを小さくす

ることが噌ましいことを明らかにした.

Si&:紙をJIIいた栂迭で!J:Lit¥bo，バルクに比べて速度をAさ〈することが可能である

ことがゆlらかになった.特にl，i:-obO.j/SiOd針構造をmいると 0;邑瓜係散が得られこ
の構造は将来の義子応用に期待できるー

l ，i~bO"バルクの表岨1披速度は屋大 'IOOOm/s であるがダイヤモ〆ド峰紘を JIIいた構造

では 12000m/sと椴段仁越度をAきく 組高周波化が可能であることをは/1¥した。また

電気機蜘結合係数は最大 6竹見温主係数は 2:11'1)10/1'、とこれらの特怜もlUf-であり 実
際の紫f作艇とS守備が待たれる.
そこで，次に，>1'研究で得られた LiNbO樽腕により9射性炭而披が励阪できるかどうか
調べるために初l倒的なお予を作製してその特性を漕定した.その鮎見~. '*'研究の，1マグ

ネトロ J スバッタで得られるl.i~bO，配膜はパルクと阿保に ~.<.gro\\"n で11:屯性を特色

紫子応用に用いることができることを不した。さらに川算機瞬併の鮎思とほぼ等しい測

定結果が得られ1動作周波放の前 'tli波化が阿れることがホされた.
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第 6章

総括

4ド畠文では州性衣咽i皮葉子で早則に必吹とされている峨段の特性改...を実現するため
に圧電材斜 LiNbOJの薄膜化を拭みまた自己 JI]fY~にも基礎学問的にも興味深い特併を併す

る Li~h03f事恨のH呼価を行い目撃膜の作製 評価で得られた結果を"にして Lj~b03の簿

膜化による様子特性の改絡について命じた。第:H脅から第3京までで1.られた研究結果

を以下に総訴した.

第2事では高開放化が腕待できるサヲ γイアと Si ロ コストなガラス さらに椛段

の高周法化がはかれるダイヤモノド縛臓を基仮に"h、てプレ ナ，[マグネトロンスバッ
タ法によりLiNbO，輝臓を作製した。その結果，サファイア七には高品質なエピタキン守

Jレ膜が得られることが不された.さらにp，やZnO，AINバッファ帽をmいることにより
針。2およびダイヤモμド簿限基仮の上に品質良(!II.-配1;')臓が得られることが初めて明
らかにされた。またi潔子作製に有刷な Lit¥bO，配向膜が俳られるスバッタ条件やパツフ

ア嶋についてスパ y タ '1 ノグ機構やエピタキ::-~ル成長憐構の制点から命じそれらの段

通な条件を提案した.

第3章では物性患健および索F帳刷のそれぞれ雌点から得られた LiNbOl簿臓の，Jf価

を行った。

LiNbOJ海帳は微細幌造や自供分権の分布、膜内のL必)1等にバルク~紡，\自には見られな

い薄膜特有の興岬t混い物性を".すると考えられる.そこでi新風な観測wであるエネルギ
分散型金反射X線同折耐によ旬持価した給取 Li/¥bO，薄膜【町内に'IPi性のひずみがある
ことを明らかにする同時に l.iNb(hエピタキン守ル成長螺の結l協働と鳩恨のサ77イア

必仮の結l帖備問の搬小なずれを見出した.これから， U/¥凶 3のエピタキンヤル成民に附

する知見が得られた。

また、応廟の観占から。議 f寸全能に大きな影智を及ぼす誠也事'.'!.屯性などの電気的特

性についても野価した.さらに似電係放の測定を行いv舗 grownで薄膜が焦電性つまり

自発分極を布することつまり悶鑑な分極処理が必安ないことを見出した.さらにバルク

LiNb031二比ぺて薄膜化によって焦電性が恭子ながら低下することを明らかにした。その



相思!得られた滞膜"適当な絶縁性および焦旬血性とバルク，~紡1日!とい}仰に低いよ第1Il"ドを持

ち葉子応刷に十分な紺特性をのすることが示された。

第4較では制限'1'に篭界を印加するバイアススパッタを紙脱に行い膜の特例:を般械

的に制御することを拭みた。パイ7ス電界を変化させると脹の配[i1)や点画の形態 n然分
艇がjにき〈徒化することが初めて見 111 された。そして ~!í~が制御改必できこれまで

閑援であったお;011への配1;'1膜の作製も可能になったこともは山された。さらに外部

からの屯非印加により脊劫に滞膜の分催を制御できることも明らかにした.また!縛恨の

表耐モフオロジ や成民速度等の岬価から印加屯界によるスパ Jタ製膜機僻への膨容に

附する知見が得られた。

徐3取では

まず i腎臓の際瞬、電極配置。表曲波の(il1')J向等の11了構造の条件を綿々に必定して1
本研究で実際に得られた 1，，:¥"b03多層構造における州性或耐波特性を計算機により岬細に

解析をhった.バルク，~鮎.11，の場合における特性や表l剛被{王様理省を機使にして解析結

果から衿向"が災同波特性に及lます影響を脆じた.また解析結果から恭子情造の倣過な

条件を従業した.J<而波の{五億巡It電気俊健結合係数、温度係数とも薄膜の解析私巣は

バルク!~鮎，Il，に比べて改持されていた。これから、海臓を JJJ~'ることによりバルク単結

品に比敏して太帽な改越が悶待できることをぶした.

さらに，初期的な議Fの拭作を行って素手特性を訴価した.その結JI!，得られた滞膜"
制 grownで任官E性を有し弥怜表面披の励娠が可能であることが明らかになった.

以lに述べたとおり守本研究により"マグネトロンスバッタ法により葉Hi::.ll!l-.価値
のある各縄の，.紙上に商品質な LiNbOa薄膜が得られることそしてさらに製眠中の外郎

からの印刷電界が薄膜特性の制御さらに改醤に省効であることが示された。次に，神られ

た部棋を静価したところ、素子応'"に適当な特怜を有することに加えて薄膜特有の興味探

い特性も明らかになった.結操として LiNbOal事隈の基燈物性に関する峨々な知見が得ら

れたことに加えて LiNbOalt股が蝉性表面波素子の特性向 kに太きく貢献できうること

が示された.

l.iNhOai.4膜の弾性表面談窓子泌川に側する誹礎的な検制は本僻究によりほぼ全てなさ
れたと思うeそこで子、当研究の今後の課題と進展について迩べたい.

まず，作製をしながら1章旗を源価するいわゆる in.silu観樹の研究 開発の必要性が高
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い.具体的には本研究で行った，.[{屯測定守エネルギ一分散四回全反射 X線問折，"を薄艇

笈慣に組み込むことが与えられる oLi;>;hO.l駿肢は条例がかなりンピアであるのでこれ

らの川叫u観綱によって"'いる製版裟慣によらずに副品質な薄膜が再現性良〈鷲足し

て得られることが期待される。さらに臓の成民過胞に閲する持細な知l見も，~られるであ

ろう。

また具体的な蝶子の開発"本研究の"的の範側外ということもあり特性."，ゃ実川

的な側性炎両被，!ifの作製までは行わなか勺た.本研究では得られたl.i~hO司 r.般の誕 f

利用の"J否をdすことを目的に初則的な説子を作製評価してさらに碍細令仰性次而披

特性I主計算慌解折により検討した。これから艦趨な窓口1'''条件が礼If'oされたので今後

"実剛院Jな索「の作製 ，tf.仙が則f与される。

また本研究では製駆，'，の1ItJド印加により膜質の制御改~ができることを明らかにし

た.これは全く新風な研兜であるので本研究では初期段陪として格礎的な物性を調べる

ためにはほ織な能界を附いたのみであった。今後".さらに槙維な宅冊分衡を持った屯

界の印加と新規素子の作製への利用等についても検討する価値があると思われる.

本研究U.LiNb03の判性表刷波応川を取り被ったためにあまり"網は触れなかったが

LiNbO"は優れた光特性も有している.侃々の多婿栂造上に品質良<l.i:-':1>03滞眼が仰ら

れたので抑性衣00披だけではなく九?特性の3予備や光議Fへの比闘も今後は急速に進
展していくであろうことを期待している.
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6 両国費司，清水勝堀内俊薄塩聾忠低賃和美 ，rマグ末、トロ Jスパ 7タ法を
mいた LiNb03湾映の作駆とその電気的特性，第 12阿強湯割E体[I:，:閉会議第指揮予稿集
27.Tp.18: May24-27 1995コプイン京初 (199唱)187

7西日】貨司堀勾俊薄I清水勝、塩梅思L怪童利美 スパソタリング I.iNbO)薄限の

全l副薄膜X鰍岡4fi3tによる結品配向野価 11.1996年度#季節"回必用物理学会

関係迎合線機会予稿 Mar.26-29 1996東洋大学朝霞校舎 (1996)26p.V.j 

8問問貴司石田..司， R. C.lbrahim，場内俊薄。趨務忠t松重和美 スパゾタリン

グLiNbOJ薄膜のエネルギー分散型金反射田内 X線回折計による結晶配向評価第

l'同強滋電体応用金銀講揃予繍集 31.Tp.12:May29.Juro. 11996コ プイノ"

都 (1996)111

9. T. Nishida， K. Jshida， T. Horiuhi， T. Shiosaki arod K. Malsusige: Jh-Plaro~ Ob"erva 

tions of LiNb03 Thin Films by Eroergy Dispers品veTotal.Rl'nedionX.Ray Diπ，~ 
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torneter， I"t"rnalional Syml'o..iu川 oni¥ppli('atio舗。fF"rr""l"rlri(' 1"hill Films 
Sep. 24.26 1996 ClTlutEi¥C'. lIamamatslI、 Shi1.110kaJi¥1三，1，:":(1996) 

10 丙間賞口']，現内俊 11 塩彬 iι 必電刷業サファイア .l~.鮎品A島似上にエピタキン守

ル成長させた LiNb03薄膜の弾性兵副雄特性の計算緩解f(f.199i年IJI:.#季第 11剛

庄司]物理学会関係迎合続繍会予摘 ;..lar.2S-31199，日本大乍船備校合(l99，):lIa

ZF-IO 

11 商問貨，ó]，堀内俊 1.1 .1包掛忠低成~，'" スパ 7 タリ μグ LiXbO~薄膜の作製とそ

の抑怜衣而放素子lt;.m第 11同強揚礎体応用会議揖繊F摘集 IO.T('.12:M町 28
:)]1997コプイノ京郷]'伺']

12. T. Nishida， T. Iloriuhi， T. Shiosaki and 1¥. ;..-lalsu.igc.-: Evaluilliol怜 "flll'l山 11<'

Oric.-ntation of I.iNbO) Fihns and Polarizalion of hias気洲u付制Il.i1'OhO、Films.9lh
Inlemalional¥!何 ting叩ト'c.-rr""krtridlr(1;..-IF-9) P.ltI.HI.2II: Aug. 21.:11 Iml; 

Sw締 。，，'可同川1，Kor"a (199，) 
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