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研究成果の概要（和文）：本研究では、金属薄膜の成膜中に、膜厚がわずか数nmのときに生じる、不連続な島状
組織から連続膜への形態変化のタイミングを感度良く検出することのできる新しい超音波センサの開発に取り組
んだ。基板に触れることなく、基板の裏側から検出できるという特徴を有したセンサを開発することができ、異
なる基板や成膜条件での実験によって開発したセンサが適用できる条件を明らかにするとともに、等価回路を用
いた解析により形態変化の検出原理を解明した。

研究成果の概要（英文）：During deposition of metallic films, a morphological change from 
discontinuous islands to a continuous film occurs.  The morphological change happens when film 
thickness is a few nanometers.  In this study, a novel sensor that detects the morphological change 
without contacting substrate nor film was developed.  Experiments with different substrates and 
deposition conditions were carried out, and applicability of the developed sensor was evaluated.  
Then, an equivalent circuit that reproduces the measurement setup was developed, and the detailed 
mechanism of the developed sensor was clarified using the circuit. 

研究分野：ナノメカニクス

キーワード： 超音波センサ　金属膜　連続膜　共振　圧電体

  １版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 電子デバイスの高集積化にともない、代表
寸法がナノメートルオーダーの構造物が広
く使われるようになり、電極としてナノ薄膜
やナノワイヤが多用されている。電極として
使われる金、銅、銀などは希少かつ高価な材
料であり、製造コストの削減において電極の
薄型化が必須の課題である。しかし、電極の
薄型化は難しい。金属電極はフォトリソグラ
フィーなど薄膜をエッチングして作られる
ことが多く、いかに薄い薄膜を作成するかが
材料削減の鍵となる。しかし、やみくもに薄
くすれば良いわけではない。基板上に成膜さ
れる薄膜は、「島状核の形成」→「核の成長」
→「核同士の融合」→「連続膜の形成」とい
う形態変化を経て成長し、連続膜が形成され
たときに絶縁体から導体に変化する。したが
って、連続膜が形成されなければ電極として
は機能せず、連続膜となった瞬間が、電極と
して使用できる最も薄い薄膜であるといえ
る。つまり、成膜中に連続膜の形成を検知で
きれば電極材料の使用量を最小限に抑える
ことができる。しかし、成膜中に連続膜の形
成を精度よく検知する手法はない。このよう
な研究背景のもと、本研究では成膜中の島状
核（不連続膜）から連続膜への形態変化を感
度良く検出することのできる全く新しい超
音波共振センサを開発する。これにより、希
少金属の使用量削減に貢献する。 
 
２．研究の目的 
 金属薄膜の成膜中に、基板上で生じる島状
組織から連続膜への形態変化（絶縁体から導
体への変化）を感度良く検出することのでき
る、新しい計測法を開発することを研究目的
とする。開発するセンサは圧電体の共振を利
用するものであり、基板の裏側から非接触で
薄膜の形態変化を検出するという独創的な
ものである。センサ部分の製作や成膜実験用
の装置開発を行い、本手法が適用可能な基板
や成膜条件を見出すこと、さらには成膜条件
が変わって成膜中の形態変化の様子が変化
したときに、実験結果にどのような影響が現
れるかを理解する。 
 
３．研究の方法 
 開発した超音波センサについて説明する。
水晶やリチウムナイオベイトなどの圧電体
を振動させると、特定の周波数で振幅が著し
く大きくなる。この現象は共振と呼ばれる。
圧電体は変形すると内部に電気分極を生じ
るため、共振状態にある圧電体の周囲には振
動電場が発生する。このとき、圧電体の近く
に金属が存在すると、その内部で電子の移動
が生じ、電子の移動によるエネルギーロスが
生じる。このエネルギーロスは振動電場を弱
め、結果として圧電体の振幅を低下させるこ
とになる。エネルギーロスの大きさは金属の
電気抵抗に依存するため、圧電体の減衰（内
部摩擦）を測定することで、金属の電気伝導

性を把握することができる。開発するセンサ
ではこの原理を利用しており、基板の上面に
金属薄膜を成膜し、基板の裏側に圧電体を設
置して共振させると、圧電体の内部摩擦が島
状組織から連続膜になるタイミングで最大
になるという現象を利用している。 
 上述の計測を行うには、成膜中に基板の裏
側で圧電体の内部摩擦を計測できるセンサ
が必要になる。本研究ではこの計測のために
アンテナ発振共振法を用いた。これはアンテ
ナの上に圧電体を置くだけで圧電体に共振
を励起することができ、減衰や共振周波数を
計測できる技術であり、センサ設計の自由度
が高い。この技術を利用して、基板の裏に圧
電体を設置した状態で共振周波数を計測す
ることのできるセンサを製作した。製作した
センサを RFマグネトロンスパッタリング装
置に導入し、成膜しながら計測のできるシス
テムを構築した。この装置を用いて異なる圧
電体や基板を用いたときに連続膜の形成を
検知できるかどうかを評価し、本手法の適用
可能な条件を評価した。 
 
４．研究成果 
（1）水晶とリチウムナイオベイトを用いた
実験 
最初に、圧電体として水晶とリチウムナイ
オベイトを用意し、実験を行った。いずれも
代表的な圧電体であり、さまざまな分野で使
われている。リチウムナイオベイトは水晶に
比べて強い圧電効果を示すことが知られて
いる。両者を用いてガラス基板上に銀薄膜を
成膜し、形態変化の検出に適した圧電体につ
いて検証した。 
 結果として、いずれの圧電体を用いた実験
でも、連続膜の形成は明確に検出することが
できた。しかしながら、リチウムナイオベイ
トを用いた方が、S/N 比が高い測定データが
得られることが確認できた。ただし、成膜中
の圧電体の温度変化による共振周波数変化
は水晶のほうが小さいため、用途によっては、
適切な圧電体を選択する必要がある。 
  
（２）基板の電気抵抗率が計測に及ぼす影響
の評価 
 開発したセンサでは、圧電体が周囲に作り
出す振動電場を利用して金属薄膜内の電子
を移動させ、それにともなうエネルギーロス
の大きさから薄膜の形態を評価する。もし基
板が電気伝導性を有していると、基板内でも
電子の移動が生じるため、形態変化の検出に
影響を及ぼすと考えられる。そこで、石英ガ
ラスと電気抵抗率の異なるシリコン基板を
複数用意し、電気抵抗が測定に与える影響を
調査した。 
 最初に、これらの基板を圧電体に近づけた
ときに内部摩擦と共振周波数がどのように
変化するかを調べた。すると石英ガラスの場
合は共振周波数と内部摩擦はほとんど変化
しなかった。シリコン基板を近づけた場合は、



ボロンのドープ量が多く電気抵抗率の低い
基板（20Ωcm）では、内部摩擦に顕著な変化
は見られなかったが、共振周波数は低下した。
一方で、純度が高く抵抗率の高いシリコン基
板（10000Ωcm）では、内部摩擦は増加し、
共振周波数は低下した。電気抵抗率が小さい
材料としてアルミニウムを圧電体に近づけ
ると、抵抗率の低いシリコン基板と同様の傾
向を示した。これらの結果より、基板の電気
抵抗率によって圧電体の共振特性が変化す
ることが示された。また、抵抗率の低い基板
では、金属薄膜を成膜しても全体の抵抗率に
大きな変化は生じず、薄膜の形態変化を検出
できないことが予測される。 
 電気伝導性を有する基板でも薄膜成長の
モニタリングができるようにするため、圧電
体の共振周波数を変えたとき（異なる振動モ
ードを使用したとき）に、どのような変化が
生じるかを調べた。抵抗率の高いシリコン基
板（10000Ωcm）を圧電体に近づけたときの
共振周波数と内部摩擦の変化を、共振モード
を変えながら（＜20MHz）計測したところ、
内部摩擦については明確な変化は見られな
かったが、共振周波数の変化率は周波数が高
くなるほど小さくなることが分かった。この
ことは、周波数が低いときは、シリコン基板
は導体のように振る舞い、共振周波数が高い
ときは電気抵抗率が大きくなり絶縁体のよ
うに振る舞うことを示唆している。つまり、
高周波の振動モードを使うことで、電気伝導
性を有する基板に対しても、薄膜の形態変化
を検出できることが示された。 
 
（３）異なる基板上でのモニタリング実験 
 （２）の結果をふまえて、銀薄膜を石英ガ
ラスとシリコン基板上に成膜して、開発した
手法の適用可能な条件を実際に調べた。（１）
でも述べたように、石英ガラス上への成膜で
は、連続膜の形成を感度良く検出することが
できた。抵抗率の低いシリコン基板を用いた
実験では、成膜中に内部摩擦と共振周波数に
は、顕著な変化は見られず、形態変化を検出
することはできなかった。一方で抵抗率の高
いシリコン基板上では、内部摩擦と共振周波
数は連続膜が形成されたと思われる場所で
急峻に低下した。これは石英ガラス基板上で
観測される結果とは異なるものの、連続膜の
形成を検知できていると考えられた。そこで、
今度は高い共振周波数（1.8 MHz → 18 MHz）
を用いて実験を行ったところ、石英基板上で
観測されていたように内部摩擦にピークが
見られ、連続膜の形成を明確に検出できた。
この結果は（２）での実験結果と一致してお
り、基板の電気抵抗率によって使用する共振
周波数を変えることで、薄膜の形態変化を検
出できることが示された。 
 
（４）等価回路モデルによる測定原理の理解 
 開発したセンサの測定原理をより詳細に
理解するために、等価回路を用いたモデルを

考案した。これは圧電体、基板、薄膜の電気
特性に注目した回路であり、この回路での消
費電力が、圧電体の内部摩擦の大きさに相当
すると考えている。このモデルを用いて薄膜
と基板の電気抵抗率を変化させた時の消費
電力の変化を解析したところ、薄膜の抵抗率
が変化すると、ある抵抗率で消費電力が最大
となった。これは実験で観測された内部摩擦
のピークと類似するものであった。また、基
板の電気抵抗率を変えて解析を行うと、実験
で観測された、周波数の違いによる測定結果
の違いも再現することができた。このように、
開発したセンサの挙動を説明することので
きるモデルを構築することに成功した。 
 開発した手法では、横軸を薄膜の電気抵抗、
縦軸を消費電力（内部摩擦）としたグラフを
描いた時にピークが現れる。これは、横軸を
周波数（あるいは波長）とするスペクトルに
似たものである。本研究では開発した計測法
抵抗スペクトロスコピー（ resistive 
spectroscopy）と呼んでいる。 
  
（５）形態変化の違いが測定結果に及ぼす影
響の評価 
 金属薄膜の成膜中の形態変化の様子は成
膜条件によって変化する。この形態変化の違
いが開発した手法の測定結果にどのような
影響を及ぼすのかを調べるために、成膜中の
島状組織の大きさと数密度の変化の影響を
調べた。ここではベッカー・デリング理論を
用いて成膜中の形態変化をシミュレーショ
ンにより計算した。この計算で得られる島状
組織の大きさと数密度から電気抵抗率を算
出し、そこから圧電体の内部摩擦の変化を求
めるという計算モデルを考案した。実験では
低温で石英ガラス基板上に銀薄膜を成膜す
ると、短い成膜時間で連続膜が形成される様
子が観測された。シミュレーションの中では
原子の拡散係数が温度の関数となっている
ため、基板の温度変化を反映させて解析する
と、実験結果と同様の傾向が見られた。低温
では小さな島状組織が多く作られ、膜厚が小
さい段階で連続膜になることが原因である
ことが示されたが、実際に成膜された薄膜に
対する原子間力顕微鏡観察でも同様の様子
が観測されており、考案した計算モデルの妥
当性が示された。 
 
（６）パラジウム薄膜の水素応答性 
 島状組織と連続膜の中間の形態を有する
パラジウム薄膜は、水素雰囲気中で水素を吸
蔵して膨張し、それによって電気抵抗が変化
することが報告されており、水素センサとし
ての研究が行われている。本研究で開発した
センサはこの中間状態の薄膜を成膜するの
に有効であることから、高感度な水素応答性
を示すパラジウム薄膜の成膜に適している
と考えられる。そこで、実際にパラジウムの
不連続膜を作成し、水素雰囲気中での電気抵
抗変化を測定したところ、水素への応答性が



見られた。このことから、開発した手法は高
感度な水素センサの開発に適用できる可能
性が示唆された。詳細な調査は今後の研究課
題である。 
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