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研究成果の概要（和文）：横波を励振する圧電薄膜は液体の粘性，導電率センサなどに応用することができる．センサ
応用の際には，高いすべりモード電気機械結合係数k15を持つ膜が要求される．
本研究では， c軸傾斜Sc添加AlN薄膜を作製し，結晶配向性，k’15を評価し，Scを添加することでk’15が増幅するか
調査した．また，薄膜中のSc濃度を変化させたc軸傾斜ScAlN薄膜を作製し，k’15，擬似横波速度のSc濃度依存性につ
いても評価した．その結果、c軸傾斜Sc添加AlN薄膜のk’15は16.8 %となり，AlN単結晶の約3.2倍の値を示した．薄膜
を使った横波励振効率では最大の値であり，ワールドレコードである．

研究成果の概要（英文）：Shear piezoelectric films are attractive for sensors detecting viscosity and 
conductivity in liquid. High k15 is required for these sensors. We investigated the k15 of the c-axis 
tilted Sc doped AlN films. k15 of the films showed 16.8 % which is 3.2 times larger than that of AlN 
single crystal.

研究分野： 圧電薄膜

キーワード： 圧電薄膜

  １版
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１．研究開始当初の背景 
横波を励振する圧電薄膜は横波トランス

デューサやすべりモード薄膜共振子、横波型
弾性表面波素子に応用できる．横波は液体/
固体境界において，液体中へのエネルギー漏
洩が小さいため，液体中でも共振することが
できる．そのため液体の粘性，導電率センサ
や抗原抗体反応センサに応用することがで
きる．これらのセンサ応用の際には，高いす
べりモード（横波モード）電気機械結合係数
k15（電気エネルギーと機械エネルギーの変換
効率を示す係数）を持つ膜が要求される． 
 
２．研究の目的 
図 1に単結晶AlNにおける電界方向に対す

る c 軸の傾斜角度と電気機械結合係数（擬似
縦モード：k’33、擬似すべりモード：k’15）の
関係を示す．AlN，ZnO などの 6mm 圧電材料
においては，電界方向に対する c 軸傾斜角度
に依存して電気機械結合係数が変化する．
AlN の場合，c 軸傾斜角度=30º 付近において
最も高い k’15

2 = 5.3 %を示す．通常，6mm 圧
電薄膜では結晶 c 軸が基板に対して垂直に成
長するため，k15

2 はゼロとなり，横波を励振
することはできない．表 1 にこれまでに報告
されている 6mm 圧電材料を用いた傾斜配向
膜に関する傾斜角度，k’15

2 を示す．いずれも
単結晶の値から予想されるような高い k’15

2

を得られてはいない．この原因は c 軸傾斜角
度が小さいこと，また，十分な配向性が得ら
れていないためだと考えられる．高い k’15

2を
持つ AlN 薄膜を得るためには，c 軸を基板面
法線に対して 30º 傾斜配向させるとともに，
一方向に配向させる必要がある． 
一方，近年，c 軸垂直 AlN 膜において Sc を

ヘビードープすることにより，圧電性が大きく
なることが実験的に報告されており，密度汎関
数理論に基づく計算からも，実験データを支持
する結果が示されている．我々の研究グループ
では，これまで c 軸垂直 ScAlN 薄膜の GHz 帯
での電気機械結合係数 kt

2の増幅，および kt
2と

縦波音速の Sc 濃度依存性について報告してい
る．c 軸傾斜 ScAlN 薄膜が形成できれば，横波
に関する k’ 15

2も増幅し，AlN 単結晶の値を超え
る値が得られる可能性がある． 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 AlN単結晶における c軸傾斜角度と

電気機械結合係数の関係 
 
 
 
 

表 1 c 軸傾斜 6mm 薄膜の報告値 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
本研究では， c 軸傾斜 ScAlN 薄膜を作製し，

結晶配向性，すべりモード電気機械結合係数
k’15

2を評価し，Sc を添加することで k’15
2が増

幅するか調査した．また，薄膜中の Sc 濃度
を変化させた c 軸傾斜 ScAlN 薄膜を作製し，
k’15

2，擬似横波速度の Sc 濃度依存性について
も評価した． 
 
３．研究の方法 
図 2に示すRFマグネトロンスパッタ装置を

用いて c 軸傾斜 ScAlN 薄膜を作製した．これ
までの研究で c 軸傾斜膜を形成時，ターゲッ
トからのスパッタ粒子が基板に到達する際
の入射角度が c 軸の配向に影響を及ぼすこと
がわかっている．そこでターゲット面に対す
る角度が 0 度，30 度，60 度，90 度となるよ
うに基板を配置し，試料を作製した．図 2 に
示すようにターゲットの中心から 15 mm，タ
ーゲット面から 15 mm の O 点を中心にして
基板の角度は変化させた．この基板角度変化
により，k’15

2値が最大となる c 軸傾斜角度 30º
付近の薄膜の形成を目指した．ScAlN 薄膜を
形成するために，Al ターゲット上に Sc 粒 
(99 ％，高純度化学) を配置した．Al ターゲ
ットと Sc 粒が同時にスパッタされることに
より ScAlN 薄膜が基板上に成膜される．各試
料において 0.05 g の Sc 粒を選別し，1.5 g (30
粒) をターゲット上に配置した．表 2 に成膜
条件を示す．基板には，厚さ 0.5 mm の石英
基板上に厚さ 130 nm の Al 下部電極膜を RF
マグネトロンスパッタ法により成膜したも
のを使用した． 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 RFマグネトロンスパッタ装置と基板配置 
 

表 2 成膜条件 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

材料 k ’15
2 (%) c軸傾斜角度 Ref.

AlN 1.2 23 [1]
AlN 2.0 28 [2]

多結晶膜 AlN 0.5 37 [3]
ZnO 5.3 12 [7]
ZnO 6.8 26 [8]
AlN 5.3 29 [13]
ZnO 14.4 28 [14]

単結晶
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４．研究成果 
試料の結晶配向性は(0002)面極点 X 線回折法

により評価した．図 2 に示す基板端 O 点から    
1 mm 間隔で測定を行い，配向性分布も評価した．
図3に基板角度60度での試料の基板端 O 点で
の(0002)面極点図を示す．半径方向の角度は
基板面法線に対する c 軸傾斜角度，円周方向
の角度は c 軸面内方向を示している． = 
31º， = 90º に極の集中していることから，
基板角度 60 度の試料の基板端 O 点で形成さ
れた ScAlN 薄膜は，c 軸傾斜角度が 31º であ
り，かつ c 軸面内方向は一方向に配向してい
ることがわかった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 (0002)面極点図 
（基板角度 60 度，基板端 O 点） 

 
図 4 に各試料について極点 X 線回折法によ

り測定した c 軸傾斜角度分布，走査半値幅
分布を示す．走査半値幅は c 軸傾斜角度の
バラツキを示す値である．c 軸傾斜角度は基板
角度 0 度の試料では 3.3–14.2º，基板角度 30 度
の試料では 11.0–16.8º となり，さほど傾斜し
なかった．それに対して，基板角度 60，90 度
の試料ではそれぞれ 31.3–31.7º，38.8–42.1º と大
きく，基板角度が大きくなれば，c 軸傾斜角度も
大きくなっている． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 各試料の(a) c 軸傾斜角度分布と(b)走

査半値幅分布 

また基板角度 60 度の配置での成膜では，k’15
2

値が最も大きくなると予想される c 軸傾斜角度
が 30º 付近の ScAlN 薄膜が形成された．各試料
の各点での走査半値幅は 6–10º であり，傾斜
配向膜としてはある程度良好な値を示してい
る．また図 5 に触針段差計により測定した基
板角度 60 度の試料の膜厚分布を示した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 基板角度 60 度の試料の膜厚分布 
 
膜の電気機械結合係数を測定するために，

膜表面に上部電極として Au 膜を真空蒸着法
により成膜し，上部電極 Au 膜 (50 nm) / 
ScAlN 薄膜 / 下部電極 Al 膜(130 nm) / 石英
基板 (0.5 mm) の共振子構造を作製した．共
振子の横波変換損失をネットワークアナラ
イザ (Agilent Technologies E5071C) を用いて
測定し，実測曲線と Mason の等価回路モデル
により計算した理論曲線を比較することで
薄膜の k’15

2 値を決定した．石英基板での横波
の伝搬損失はf 2 = 19.9×10-16 [dB·s2 / m]（ f：周
波数 ）として考慮した。等価回路モデル内の
ScAlN 薄膜の誘電率および密度の値には AlN
単結晶の値を用いた．擬似横波速度は実測と
理論曲線の共振周波数が一致するように調
節した．図 6 に一例として基板角度 60 度の
試料の基板端から O 点 (c 軸傾斜角度 = 31º, 
走査半値幅 = 8º) に作製した共振子の横波
変換損失を示す．実測曲線と理論曲線の比較
により，k’15

2 値は 9.6 %と推定した．今回作
製した薄膜は多結晶薄膜であるにもかかわ
らず，この k’15

2値は AlN 単結晶の値 (k’15
2 = 

5.3 %，c軸傾斜角度 = 30º) の約 180%となり，
増幅している．このことから Sc を AlN に添
加することで厚み縦モード電気機械結合係
数 ktと同様に擬似すべりモード電気機械結合
係数 k’15 も増幅することがわかった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6 基板角度 60 度試料の基板端 O 点にお

ける横波変換損失の周波数特性 
 
同様に基板角度 0，30，90 度の試料を用い

て共振子を作製し，k’15
2 を評価したところ，

それぞれ k’15
2 = 3.0 % (c 軸傾斜角度 = 2.6º, 

走査半値幅= 9.0º), 3.1 % (c 軸傾斜角度 = 



50

40

30

20

10c-
ax

is
 ti

lt 
an

gl
e 

(d
eg

.)

Sc ingot  0.00 g     0.25 g 
               0.50 g     0.75 g

50

40

30

20

10c-
ax

is
 ti

lt 
an

gl
e 

(d
eg

.)

   1.75 g  1.85g   2.00 g
   2.25 g  ScAl alloy

20

15

10

5

0

F
W

H
M

 (
de

g.
)

15.012.510.07.55.02.50.0
Position (mm)

50

40

30

20

10c-
ax

is
 ti

lt 
an

gl
e 

(d
eg

.)

 1.00 g  1.25 g  1.50 g

(a) 

(b) 

(c) 

(d) 

10

8

6

4

2

0

k'
15

2   (
%

)

9080706050403020100
c-axis tilt angle (deg.)

 AlN single crystal
 ScAlN films

11.3º, 走査半値幅= 7.0º), 6.3 % (c 軸傾斜角
度 = 42.1º, 走査半値幅= 7.2º) と推定され
た． 
図 7 に AlN 単結晶の c 軸傾斜角度と k’15

2 の
関係に今回作製した c 軸傾斜 ScAlN 多結晶薄
膜の k15’をプロットしたものを示す．ScAlN
多結晶薄膜の k’15

2値は，各傾斜角度で AlN 単
結晶より大きな値を示している． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 7 Sc 粒量 1.5 g の ScAlN 薄膜の c 軸傾斜

角度と k’15
2の関係 

 
k’15

2および擬似横波速度の Sc 濃度依存性を
評価するために，上で示した成膜法を用いて
薄膜中のSc濃度を変化させた c軸傾斜ScAlN
薄膜を作製した．Sc 濃度は Al ターゲット上
の Sc 粒量変化により制御できることがわか
っており，本研究では 0–2.5 g の範囲を 0.25 g
間隔で Sc 粒量を変化させ，Al ターゲット上
に配置した．また Sc/Al 比が 37/63 の ScAl 合
金ターゲットを使用した試料も作製した．基
板は Sc 粒 1.5 g において c 軸傾斜角度 30º が
実現できた基板角度 60 度に配置した．成膜
条件は表 2 と同じである． 

Sc 粒量を変化させた ScAlN 薄膜の結晶配向
性を極点 X 線回折法により評価した．図 8 に
各試料の c 軸傾斜角度分布，走査半値幅分
布を示す． Sc 粒量 0–0.75 g の低 Sc 濃度の薄
膜 (図 8 (a)) では，基板端 O 点から距離が離
れるほど c 軸傾斜角度が大きくなっている．
また，Sc 粒量 1.0–1.5 g の薄膜 (図 8 (b)) では
O 点からの距離が離れても c 軸傾斜角度はあ
まり変化していない．それに対して Sc 粒量
1.75–2.00 gの高 Sc濃度の薄膜 (図 8 (c)) では
O 点から距離が離れるほど c 軸傾斜角度が小
さくなっている．同じ基板角度であるにもか
かわらず，薄膜内の Sc 濃度が高くなると c
軸傾斜角度変化の傾向が低 Sc 濃度の傾向と
逆になっている．この高 Sc 濃度の薄膜にお
ける変化傾向は表面が平らな合金 (Sc/Al = 
37/63) を用いた試料でも観測された (図 8 
(c))．こののことから，Sc 粒量により c 軸傾
斜角度の変化傾向が異なるのは，Sc 粒量の増
加によるターゲット表面の形状変化が原因
ではなく，基板表面上に到達した材料の拡散
のしやすさが添加される Sc 濃度により変化
しているためだと考えられる．一方，Sc 粒量
が 2.25 g の薄膜 (図 8 (c)) では c 軸傾斜角度
が 15–30º と小さくなっている．また高 Sc 濃
度であるにもかかわらず，c 軸傾斜角度が O
点から距離が離れるほど c 軸傾斜角度が大き
くなっている．これらの結果から，Sc 粒量が
2.25 g の試料では，結晶相が六方晶から立方
晶へと相転移したと推測される． 

走査半値幅 (図 8 (d)) は，2.25 g 試料と合
金試料を除いて，各測定位置で Sc 濃度によ
る大きな変化はみられなかった． 
上記と同様に，共振子を作製し，変換損失

を測定，各試料の k’15
2及び擬似横波速度を推

定することで，その Sc 濃度依存性を評価し
た．図 9 に Sc 粒量に対する c 軸傾斜 ScAlN
薄膜の k’15

2値と擬似横波音速変化を示す．  
図 9 (a)に示すように Sc 粒量が 0–2.00 g の範
囲では Sc 濃度が増加するにしたがい k’15

2 値
は増大している．相境界付近と考えられる Sc
粒量 2.00 g (c 軸傾斜角度 39º) において， k’15

2

値はもっとも大きい 14.6 %となり，AlN 単結
晶の最大 k’15

2値 (k’15
2 = 5.3 %，c 軸傾斜角度 = 

30º) の約 280 %となった．Sc 粒量が 2.25 ｇの
薄膜では k’15

2 値は急減し，2.50 g の薄膜では
音波の励振が観測されなかった．この k’15

2 値
の減少は六方晶から圧電性のない立方晶への
相転移が原因だと考えられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 8 (a), (b), (c) c軸傾斜角度分布と(d)走査
半値幅分布の Sc 濃度依存性 
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図 9 (b)に示す擬似横波音速では，Sc 粒量が増
大するにしたがい，音速の低下が見られた．
Sc 粒量 1.85 g の薄膜において，1.75 g の薄膜
より k’15

2 値が小さく，擬似横波が高くなって
いる．これはおそらく 1.85 g の薄膜の Sc 濃度
が 1.75 g の薄膜より低くなっているためだと
考えられる． 
合金 (Sc/Al=37/63) を用いた ScAlN 薄膜 (c

軸傾斜角度 = 38º) の k’15
2は 16.8 %と推定さ

れた．この値は本研究で作製した ScAlN 薄膜
内で最高値であり，AlN 単結晶の最大 k’15

2 値
の約 320 %である． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 9 Sc 濃度に対する ScAlN 薄膜の(a)電気

機械結合係数 k'15
2値，(b)擬似横波音速 

 
基板面がターゲット面に対して0度，30度，

60 度，90 度となる基板配置で，粒スパッタ
法を用いて c 軸傾斜 ScAlN 膜を作製した．基
板角度が大きくなると c 軸傾斜角度も大きく
なり，基板角度が 60 度となるように設置す
ることで、k’15

2 が最大の c 軸が 31º 傾斜した
ScAlN 薄膜が形成された．Sc 濃度の増加にし
たがい k’15 値の増加と擬似横波速度の低下が
見られた．ScAl 合金 (Sc/Al=37/63) を用いた
相境界付近の c 軸傾斜 ScAlN 薄膜の k’15

2 は
16.8 %となり，AlN 単結晶の約 3.2 倍の値を示
した．これは薄膜を使った横波励振効率では
最大の値であり，ワールドレコードである． 
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