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研究成果の概要（和文）： 

 超音波マイクロスペクトロスコピー(UMS)技術をガラス薄膜の評価に適用した。RF イオン

ビームスパッタリング法により、2 枚の SiO2ガラス基板上に SiO2/Ta2O5多層膜を成膜し、そ

のうちの 1 枚を熱処理した。直線集束ビーム超音波材料解析システムにより漏洩弾性表面波

(LSAW)速度の周波数特性を測定することにより、熱処理による LSAW 速度変化を捉えた。ま

た、RFスパッタリング法により TiO2-SiO2薄膜を SiO2 ガラス基板および TiO2-SiO2ガラス基

板上に製膜し、膜の仮想温度変化に起因する LSAW 速度変化を捉えた。 

研究成果の概要（英文）： 

 The ultrasonic microspectroscopy technology was applied to evaluation of glass thin films.  

Two SiO2/Ta2O5 multilayer films were deposited on SiO2 glass substrates by rf ion beam 

sputtering, and one of them was annealed.  Frequency characteristics of leaky surface 

acoustic wave (LSAW) velocity were measured for specimens by the line-focus-beam 

ultrasonic material characterization system, and LSAW velocity changes due to the 

annealing were detected.  TiO2-SiO2 thin films were also deposited on SiO2 glass 

substrates or TiO2-SiO2 glass substrates, and LSAW velocity changes due to the fictive 

temperature changes of films were detected. 
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１．研究開始当初の背景 

 ガラス薄膜は光学デバイスや弾性波デバ

イスに広く用いられている。光学損失が ppm

オーダーの薄膜を作製するためには、不純物、

欠陥、ならびに残留歪みを極力低減しなけれ

ばならない。所望の特性を有する薄膜を作製

するためには、評価、ならびにその結果のプ

ロセス改善へのフィードバックが重要とな

る。光学用薄膜の評価は、従来、光学的手法

（透過率、反射率、散乱、屈折率の計測）、

不純物濃度の計測（ICP）、欠陥の計測（ESR）

などにより行われてきた。 

 本申請代表者らは、超音波マイクロスペク

トロスコピー(UMS)技術の開発と材料評価へ
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の応用に関する研究を行っている。本手法は、

従来の音響特性計測法と比較して、2 桁以上

精度が高い。最近、UMS技術を石英ガラス基

板に適用した結果、残留不純物(OH, Cl)や熱

履歴（仮想温度）のわずかな差を音響特性（音

速）の違いとして明確に捉えた。 

 研究代表者らは、JST の先端計測分析技

術・機器開発プログラムの中で、「光周波数

標準用超高品質光キャビティーの開発」を

行っていた。光キャビティーは、超低膨張

ガラススペーサの両端に低損失高反射率ミ

ラーを形成することにより実現される。こ

のミラーは、SiO2と Ta2O5を/4 ずつ交互に

35-45 層程度積層されているが、低損失化

のためには、薄膜中の不純物（OH など）、

欠陥(NBOHC や E’ centerなど)、残留歪みを

究極的に低減しなければならない。「ガラス

の構造変化により、弾性特性は他の物理特

性よりも大きく変化する」ことに着目し、

弾性特性を高精度に計測可能な UMS 技術

は、その評価に有用と考え、本提案に至っ

た。 

 

２．研究の目的 

 ガラス薄膜は光学デバイスや弾性波デバ

イスに広く用いられている。膜中の不純物、

欠陥、残留歪みは物理特性（光学特性、弾性

特性）に影響を与える。本研究では、直線集

束ビーム超音波材料解析(LFB-UMC)システ

ムを用いた漏洩弾性表面波(LSAW)の伝搬特

性（音速、減衰）計測により、ガラス薄膜の

評価、すなわち薄膜中の不純物、欠陥、なら

びに残留歪みの評価の可能性を検討する。バ

ルク基板に対して得られる不純物や熱履歴

に伴う音響特性の変化を参照し、薄膜の音響

特性の違いを解釈する。 

 

３．研究の方法 

(1) 試料の作製 

 RFイオンビームスパッタリング法により、

SiO2ガラス基板上に Ta2O5/SiO2多層膜を成膜

した。また、多層膜の特性の変化の原因を調

べるために、Ta2O5、SiO2の単層膜も成膜した。 

 また、RF スパッタリング法により、SiO2

基板、および TiO2-SiO2 基板上に、TiO2-SiO2

膜を成膜した。 

(2) LFB-UMC システムによるガラス薄膜の

評価 

 (1) で成膜した試料に対して、LFB-UMC シ

ステムにより、LSAW 伝搬特性の測定を行っ

た。 

 

４．研究成果 

(1) 試料の作製 

①Ta2O5/SiO2多層膜 

 RFイオンビームスパッタリング法により、

2枚の SiO2ガラス基板上に、Ta2O5を 193 nm、

SiO2を 270 nmの厚さで交互に計 35層成膜し

た。これは、1.5 µm帯用に対するものである。

成膜した多層膜に対して熱処理を行うこと

により、光学的損失が低減される。多層膜試

料のうちの 1枚に対して熱処理を行った。透

過率の波長依存性の測定結果を図１に示す。

熱処理前後の多層膜の膜厚は、それぞれ 7937 

nm、8064 nmであり、熱処理により 1.6%膜厚

が厚くなった。また、欠陥の低減により透過

率が大きくなった。 

 また、2枚ずつの基板に対して、SiO2と

Ta2O5の単層膜をともに約 3 µm成膜し、各 1

枚の基板に対して熱処理を行った。熱処理前

後の SiO2膜の厚さは 2903 nm、2930 nm、

Ta2O5膜の厚さは 3124 nm、3199 nmとなり、

SiO2膜では 0.9％、Ta2O5膜では 2.4%厚さが

増加した。 

 

 

 

図１ Ta2O5/SiO2多層膜の透過率の波長依存

性 

 

 

②TiO2-SiO2薄膜 



 RF スパッタリング法により、SiO2ガラス

基板(T-4040, コバレントマテリアル社製)上

に基板温度を 150℃として、TiO2-SiO2薄膜を、

0.92 µm、2.5 µm、5.1 µm、10.0 µm成膜した。

また、TiO2-SiO2ガラス基板上に、基板温度を

60℃、200℃、300℃、400℃、500℃として、

TiO2-SiO2薄膜を約 0.5 µm成膜した。 

 

(2) LFB-UMC システムによるガラス薄膜の

評価 

①Ta2O5/SiO2多層膜 

 LFB-UMCシステムにより、200 MHz帯の

超音波デバイスを用いて、100-300 MHzの周

波数において LSAW 速度の測定を行った。そ

の結果を図２に示す。SiO2基板の LSAW 速度

は 3420 m/s でほぼ一定であるが、多層膜試料

は、周波数が高くなるに従い速度が小さくな

った。これは、Ta2O5の音速が低く、周波数

が高くなるに従い膜の特性をより反映する

ためである。LSAW は表面下１波長以内にほ

とんどのエネルギーを集中させて伝搬する。

300 MHzのとき、多層膜試料に対する LSAW

の波長は約 9 µmであり、膜厚はほぼ 1波長

に対応し、ほぼ膜の特性のみを反映する。熱

処理により、LSAW 速度は大きくなった。

210-300 MHz において差分はほぼ一定であり、

熱処理により約 35 m/s (+1.3%)速度が大きく 

なった。音速 Vは弾性定数 cと密度の間に V 

= (c/)
1/2という関係式があり、音速変化は弾

性定数か密度の変化によるものである。膜厚

変化より密度変化は-1.6%となり、弾性定数の

変化は+1.1%と見積もられる。このため、熱

処理により、密度が低下するとともに、残留

応力が緩和、欠陥が低減され、弾性率が増加

した。音速変化における密度と弾性率の寄与

は同程度である。 

 同様に SiO2と Ta2O5の単層膜に対して

LSAW 速度の測定を行った。測定結果を周波

数 fと膜厚 Hの積 fHの関数として図３に示

す。SiO2基板は、3429 m/s でほぼ一定である

が、SiO2膜、Ta2O5膜試料は、ともに周波数

が高くなるに従い速度が小さくなった。周波

数が高くなるに従い、膜の特性をより反映す

るためである。 

SiO2膜は、基板と同じ材質であるが、薄膜 

 

図２ Ta2O5/SiO2多層膜に対する LSAW 速度

の周波数特性 

 

 

 

(a) SiO2膜 

 

 

（b）Ta2O5膜 

 

図３ SiO2および Ta2O5単層膜に対する

LSAW 速度の周波数依存性 

 



の弾性率が基板のそれよりも小さいため図

３のような結果となった。熱処理により、SiO2

膜は 5-21 m/s、Ta2O5膜は 25-50 m/s 速度が大

きくなり、Ta2O5 膜の変化量のほうが大きか

った。また、熱処理前後の可視域における透

過率の波長依存性、厚さ、および密度の変化

も Ta2O5膜のほうが大きかった。 

以上の結果から、Ta2O5/SiO2 多層膜におけ

る熱処理前後の弾性率、密度、および透過率

の変化は、主に、Ta2O5 膜の特性変化による

と考えられる。 

 

②TiO2-SiO2薄膜 

 RF スパッタリング法により、合成石英ガ

ラス (T-4040)基板上に TiO2-SiO2 ガラス

(C-7972)を成膜した試料に対して、100-300 

MHz の周波数において LSAW 速度の測定を

行った。その結果を数値計算値と併せて図４

に示す。測定値は、fHが大きくなるに従い小

さくなり、fHが 1200 Hz・mより大きくなる

と、C-7972基板の値よりも小さくなった。 

 TiO2-SiO2ガラス(C-7972)の TiO2濃度は約 7 

wt%であり、CTE は、10℃付近で 0 となる。

一方、合成石英ガラスの CTE は室温付近で約

500 ppmである。基板と膜のCTEの差により、

成膜温度（150℃）から室温に冷却されると

きに、収縮量の違いにより、薄膜を上面とし

て凸状となるような基板の反りがみられた。

このため、薄膜成膜後に反りがみられなけれ

ば、薄膜の CTEは基板のそれと一致している

と考えられる。 

 TiO2-SiO2ガラス(C-7972, Corning 社製)基

板上に TiO2-SiO2ガラスを成膜した試料に対

する LSAW 速度の周波数特性の測定結果を

図５に示す。基板温度が 400℃以下の膜は、

C-7972 薄膜の LSAW 速度が基板のそれより

も小さく、基板温度が高くなるに従い、LSAW

速度が大きくなった。 

 TiO2-SiO2ガラスの CTE特性および音響特

性は、TiO2濃度、仮想温度（ガラスの構造凍

結温度）、および残留不純物である OHの濃度

に依存する。基板温度の変化は、仮想温度の

変化に対応すると考えられる。このことから、

基板温度により、仮想温度を制御し、CTE 特

性を制御できる可能性を示した。 

 

図４ C-7972 薄膜/T-4040 基板の LSAW 速度

の fH依存性（実線：測定値、点線：計算値） 

 

 

図５ C-7972薄膜/C-7972基板の LSAW速度

の周波数依存性 

 

 

 以上、本研究では、UMS技術をガラス薄膜

の評価に適用し、薄膜の熱処理による変化お

よび熱履歴の違いを LSAW 速度の違いとし

て検出することに成功した。UMS 技術は、ガ

ラス薄膜の評価技術として、有用である。 
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