
同志社大学・生命医科学部・助教

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

３４３１０

若手研究

2019～2018

多重周回横波を利用したパイプセンサによる高感度液体計測

High-sensitivity measurement of liquid properties with a pipe structure sensor 
using multiple roundtrips of shear acoustic wave

００７３５３２６研究者番号：

高柳　真司（Takayanagi, Shinji）

研究期間：

１８Ｋ１３７６６

年 月 日現在  ２   ７ １５

円     3,200,000

研究成果の概要（和文）：弾性波が伝搬している固体に液体を接触させると、その液体の粘性などの特性を受け
て弾性波の音速や振幅が変化する。この変化を計測することで、弾性波の送受波間に負荷した液体の特性を計測
できる。本研究では、液体への漏洩が少ない横波型弾性波をパイプ側面で周回させるセンサを作製した。まず、
石英基板上に横波を励振可能なZnO薄膜を作製したセンサ構造について、弾性波伝搬シミュレーションを行っ
た。その結果から、直径20mmのパイプセンサを作製した。弾性波伝搬特性や液体負荷特性を測定したところ、液
体の粘性による振幅変化を確認できた。さらに、センサを小型化するため、直径6mmのパイプセンサ作製につい
ても検討した。

研究成果の概要（英文）：When a liquid contacts with a solid surface on which an acoustic wave is 
propagating, the acoustic-wave velocity and amplitude change due to the liquid characteristics such 
as a viscosity. Therefore, the characteristics of the liquid loaded onto the propagation path can be
 measured by the velocity and amplitude change. In this study, pipe structure sensors using shear 
horizontal (SH) acoustic wave roundtrips which leak little to the liquid were fabricated. First, the
 wave propagation simulation of c-axis parallel oriented ZnO film/silica glass substrate structure 
was performed. From the results, a pipe sensor with a diameter of 20 mm was prepared. The amplitude 
change due to the viscosity of the liquid was observed by the measurements of the wave propagation 
and liquid loading characteristics. Furthermore, the fabrication of a pipe sensor with a diameter of
 6 mm was examined to miniaturize the pipe sensor.

研究分野：圧電薄膜・デバイス

キーワード： 圧電デバイス　酸化亜鉛薄膜　曲面成膜　弾性波　表面波　横波型

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　弾性波センサの感度は液体が接触した領域の長さで決まる。そのため、従来の平面上で直線的に弾性波を送受
波するセンサに対し、パイプセンサではパイプ側面を弾性波が周回することで、小型でもセンサ領域の長い高感
度なセンサを実現できる。さらに、パイプ内側にも伝搬する弾性波を用いると、パイプ内部の液体粘度を測定す
ることができる。したがって、6mmパイプなど実験配管で広く利用される規格サイズのセンサを作製できれば、
市販の石英パイプ用配管部品を使って液体流路にそのまま組み込める。また、石英ガラスパイプは耐久性、耐薬
品性にも優れている。以上より、本研究のパイプセンサは新たな液体用センサとして期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
(1) 近年、燃料電池の反応モニタリング用の導電率
センサや、血液の粘性測定用の粘度センサ等、液体の
性質を評価できる高感度なセンサの需要が高まって
いる。圧電体から励振される弾性波をセンシングに利
用した弾性波デバイスは小型化が容易であり、気体
用、液体用の様々なマイクロセンサが報告されている
①。図 1(a)のようにデバイス表面近傍を伝搬する弾性
波（弾性表面波）を利用した場合、その音速や振幅の
減衰は伝搬路に負荷した物質の電気的性質（導電率、
誘電率）や機械的性質（粘度、密度）の影響を強く受
ける。例えば、液体を載せると圧電体表面が粘性によ
って負荷を受け、その結果、表面波音速が数m/s程度
遅くなる。この音速の低下分を送波器から受波器まで
の表面波到達時間の差として検出することで、粘度を
測定できる。しかしながら、伝搬路を 10 mm程度と
すると数 nsの到達時間差を検出しなければならず、
高感度測定には時間分解能の高い計測器が必要であ
った。 
 
(2) 一方、山中らにより、レイリー型弾性表面波の
球表面における多重周回を利用したボールセンサが
考案されている②。多重周回を利用すれば、上記の伝
搬路を長くすることができ、小型化かつ高感度化が実
現できる。しかし、レイリー型は表面に対して垂直な
変位成分を持つため液体中にエネルギーが漏れてし
まい、センシング対象は気体に限定されている。 
 
(3) 弾性波のうち、表面に対して平行な変位を持つ「横波型」のものは、伝搬表面に液体を負
荷しても液体中に弾性波のエネルギーが漏れにくい特長を持つ。一方、表面に対して垂直な変位
成分は、液体中にエネルギーを放射するため、信号を受波できない。したがって、液体用センサ
には横波型の弾性波が必須である。これまで、横波型弾性表面波センサは単結晶圧電基板を用い
て実現されてきた①。しかし、単結晶を球状に加工する場合には、その異方性によりレイリー型
表面波の伝搬に限られるため、液体用のボールセンサは実現していない。 
 
(4) 研究代表者は、これまでに圧電薄膜の結晶配向制御について研究を行い、通常は形成する
ことが難しい横波を励振可能な ZnO膜を形成することに成功した③。これは圧電軸である c軸
が基板面に対して平行に配向した ZnO膜（c軸平行 ZnO膜）である。この c軸平行膜はスパッ
タ成膜法を用いて作製するため、曲面基板上にも成膜できる。したがって、パイプ側面に c軸平
行膜に成膜することで、図 1(b)のような横波型弾性波を周回させるパイプセンサが実現できる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、c 軸平行 ZnO 膜を石英パイプに成膜することで横波型弾性波を励振し、パイプ
円周方向に周回させることで高感度な液体用センサを開発することを目的とする。まず、これま
でに試作してきた直径 20 mmのパイプセンサについて、より詳細にセンサ構造や弾性波の伝搬
を検討するため、有限要素法によるシミュレーションを行った。続いて、横波型弾性波の励振に
不可欠である c軸平行 ZnO膜について、パイプ側面に結晶配向性の良い薄膜を得る作製条件を
検討した。そして、作製したパイプセンサの弾性波伝搬特性や液体負荷特性を測定した。さらに
小型化を目指し、実験配管で広く利用される直径 6 mm の石英パイプを用いたセンサの作製に
ついて検討した。 
 
３．研究の方法 
(1) 弾性波伝搬シミュレーション 
 図 1(b)のように石英ガラス上に c軸平行 ZnO膜を作製した場合、横波型弾性表面波を励振す
る際の電気信号から機械振動へのエネルギー変換効率（電気機械結合係数 K2）は、ZnO薄膜の
膜厚と表面波波長の比（規格化膜厚 H /）で決まる。そこで、まず電気機械結合係数 K2の数値
解析④を行った。これをもとに ZnO薄膜の膜厚と弾性波励振用電極の間隔を決定し、その構造
について有限要素法により、横波型弾性波の変位を計算した。 
 
(2) 直径 20 mmのパイプ側面への c軸平行 ZnO膜形成 
 外径 20 mm、内径 17 mmの石英ガラスパイプ側面に c軸平行 ZnO膜を形成する手法につい
て検討した。スパッタ成膜装置を図 2(a)に示す。本実験ではパイプ側面全周に ZnO膜を作製す
るために基板回転機構を導入し、モーターによりその回転速度を制御した。また図 2(b)のよう
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に、ZnO ターゲットと対向した部分にのみ成膜されるようにするため、パイプ下部にステンレ
ス板でスリットを設けて成膜した。 

 
(3) 直径 20 mm のパイプセンサの
弾性波伝搬特性と液体負荷特性の測
定 
 パイプ側面の ZnO膜上にフォトリ
ソグラフィ技術を用いてAl櫛形電極
を作製し、ネットワークアナライザ
を用いて弾性波を励振し、その周波
数特性を測定した。 
また、伝搬する横波型弾性波とし
て、図 3 の表面波と板波の 2 つが考
えられる。表面波ではパイプ外側、板
波ではパイプ外側と内側の両方の液
体負荷により伝搬特性が影響を受けると予想される。そこで、純水とグリセリン水溶液をパイプ
外側と内側に負荷した場合について、周波数特性を測定した。 
 
(4) 直径 6 mmのパイプセンサ作製に関する検討 
 パイプセンサの小型化のため、直径 6 mmのパイ
プセンサの作製について検討した。図 2(a)と同様に
自動回転機構を用いた成膜を行い、c軸平行 ZnO膜
の結晶性を評価した。 
続いて、直径 20 mmの場合と比較してパイプの
曲率が大きく、通常のフォトリソグラフィ技術によ
る Al 櫛形電極の作製が困難であったため、インク
ジェット描画装置による Al 電極の直接描画につい
て検討した。 
また、ネットワークアナライザを用いた測定では周波数特性の測定が基本となるため、時間波
形を得るには逆フーリエ変換による信号処理が必要となる。これにより、解析できる時間長さや
時間分解能が限定されてしまうため、新たに図 4 に示す方向性結合器とオシロスコープを用い
た測定系についても検討した。 
 
４．研究成果 
(1) 弾性波伝搬シミュレーション 
 c 軸平行 ZnO 膜/石英基板構造における横波型
弾性表面波の電気機械結合係数 K2について数値
解析を行った結果、規格化膜厚 H /= 0.27 にお
いて K2 = 2.7%で最大となった。本実験で用いた
櫛形電極の間隔から=23 m であるため、解析
結果をもとに H /= 0.27 に近づくよう以降の成
膜で膜厚を調節した。 
 続いて、有限要素法により c軸平行 ZnO膜/石
英基板構造における弾性波の振動変位を計算し
た。その結果を図 5に示す。図 5は平面状のセン
サ構造の一部を切り出したものであり、ZnO薄膜
の厚みは 4.2 m、石英基板の厚みは 1 mmであ

図2 (a)スパッタ装置を用いた石英パイプ側面への成膜と(b)スリットの設置
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る。計算結果から、表面に対して平行な変位を持つ弾性波が励振されていることが判った。136 
MHz付近では変位が表面に集中しており、横波型表面波が励振されている。一方、それ以外に
も数MHz間隔で基板底面まで横波の変位を持つ弾性波が励振されている。よって、図 5(a)の振
動では ZnO 薄膜側への液体負荷による影響を受け、図 5(b)の振動では ZnO 薄膜側と石英基板
底面側の両方への液体負荷により影響を受けると考えられる。 
 
(2) 直径 20 mmのパイプ側面
への c軸平行 ZnO膜形成 
 基板を回転させることによ
り、基板側面はスリットを通し
て部分的にターゲット粒子が飛
来する。基板回転速度が変化す
ると、スリットを 1 回通過する
までの成膜量が変化する。この
成膜量の変化が結晶化のばらつ
きに影響を及ぼすか検討した。
基板回転速度を 0.8，1.6，3.2，
6.4 rpmとして成膜を行い、X線
回折測定を行った結果、(11-20)
面配向の強いピークが観測され
た。図 6 にそれらの積分強度を
まとめる。基板回転速度によっ
て、円周方向の測定場所ごとの
ばらつきが変化した。3.2，6.4 
rpm の試料では，各積分強度の平均値から最大で 30%以上のばらつきを持つ点が存在するが、 
1.6 rpmの試料では円周方向におけるばらつきが小さく、平均値から最大でも 6%程度のばらつ
きに収まった。以上より、回転速度をある程度低くして、スリットを 1回通過する間に成膜され
る量を確保することで、円周方向の結晶性のばらつきを抑えることができると考えられる。しか
し、基板回転速度 0.8 rpm では平均値から 2倍以上の積分強度が得られた場所があるなど大き
なばらつきが観測された。これは部分的に一度に多く成膜してしまうことで、不均一につながる
可能性が考えられる。以上より、基板回転速度をある程度遅くすることで、石英ガラス管の側面
全体に均一な c軸平行配向 ZnO膜が形成されることが示唆された。 
 
(3) 直径 20 mmのパイプセンサの弾性波伝搬特性と液体負荷特性の測定 
 c軸平行 ZnO膜上にAl櫛形電極を作製したパイプセンサの電気特性をネットワークアナライ
ザにより測定した。構造をに側面の ZnO 膜上にフォトリソグラフィ技術を用いて Al 櫛形電極
を作製し、ネットワークアナライザを用いて弾性波を励振し、その周波数特性を測定した。時間
ゲートの信号処理により計算した各周波数成分の時間応答を図 7に示す。130 MHz付近に見ら
れる表面波成分は 2周目まで観測することができた。一方、それより高周波の成分の連なりは 4
周目まで観測された。この連なりは有限要素法の解析結果から、パイプの内側にも伝搬する板波
の成分だと考えられる。 
 

 
このパイプセンサの外側と内側に、純水もしくは 20 wt.%のグリセリン水溶液を負荷した。1
周目の成分に着目したところ、130 MHz付近では、純水とグリセリン水溶液ともにパイプ外側
への負荷で振幅の減衰が見られたが、内側では減衰が見られなかった。よって、予想通り横波型

図6 自動回転速度を変えて成膜した薄膜における
XRDパターンのZnO(1120)ピーク積分強度
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表面波であると考えられる。一方、220-250 MHz付近の結果について図 8に示す。こちらは純
水、グリセリン水溶液ともにパイプ内側への負荷の方が振幅の減衰が大きいことが判った。した
がって、パイプ内側でも振動変位を持つ板波の成分であることが確認された。また、純水よりも
粘度の高いグリセリン水溶液の方が、振幅の減衰が大きく見られることから、振幅減衰に着目す
ることで、粘度を測定可能であることが示唆された。 

 
(4) 直径 6 mmのパイプセンサ作製に関する検討 
 パイプセンサの小型化のため、直径 6 mmの石英パイプを用いて、自動回転機構を用いて c軸
平行 ZnO膜の成膜を試みた。成膜した試料について X線回折パターンを測定し、得られた回折
ピークの積分強度を図 9に示す。直径 20 mmの場合に良好な c軸平行膜が得られた 1.6 rpmで
は、直径 6 mmにすると(0002)面のピークが側面 1周で観測された。(0002)面は c軸が基板面に
対して垂直な面であり、横波を励振することができない。そこで、成膜時の回転速度を遅くして
0.25 rpmとしたところ、(10-10面と(11-20)面のピークが混在した薄膜が得られた。両者とも c
軸が基板面に対して平行となっていることを示したピークであり、c軸平行膜を得ることができ
た。直径を小さくしたことで、同じ回転速度でもスリット幅の間で成膜される時間が短くなった
ため、より回転速度を遅くする必要があったと考えられる。 
 この直径 6 mmのパイプでは曲率が高いため、通常のフォトリソグラフィ技術で Al櫛形電極
を断線無く作製することは難しい。そこで、インクジェット描画装置により金属ナノ粒子を直接
塗布することで電極の作製を試みた。塗布条件を検討した結果、平面の石英基板上であれば 10 
m 程度の幅の櫛形電極作製に成功した。現在は、パイプ形状への塗布について検討している。 
 また、図 4 に示す方向性結合器とオシロスコープを用いた測定系で弾性波伝搬の時間応答を
測定できないか検討した。直線上を弾性波が伝搬し反射波が返ってくる試料を用いて測定した
ところ、数 100 nsの多重反射について観測することができた。しかし、直径 6 mmのパイプセ
ンサを用いた場合には、弾性波の伝搬が小さく観測することはできなかった。よって、引き続き、
c軸平行 ZnO膜の作製や Al櫛形電極の作製手法について検討し、弾性波が強く励振されるよう
検討が必要である。 
 以上から、直径 6 mmのパイプセンサの作製では、依然として課題が残っているが、直径 20 
mm では複数の横波型弾性波の成分が周回していることが確認され、液体負荷特性も測定でき
た。直径 6 mm のパイプセンサでも構造の問題を解決することで、同様の周回を観測すること
が期待される。 
 

 
＜引用文献＞ 
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② K. Yamanaka et al., Appl. Phys. Lett., 76, 2797 (2000). 
③ S. Takayanagi et al., Appl. Phys. Lett., 101, 232902 (2013). 
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図9 自動回転機構を用いて直径6 mmの石英パイプ上へ成膜したZnO膜の
各XRDピークにおける積分強度
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