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(57)【要約】
【課題】タンタル酸リチウム（ＬＴ）およびニオブ酸リ
チウム（ＬＮ）単結晶等を回転引き上げ法で育成する際
、育成成功率の向上が図れるシーディング操作方法を提
供する。
【解決手段】同一炉体内の坩堝を用いて単結晶育成を複
数回繰り返し、育成回毎に原料融解時の坩堝底温度Ｘn
とシーディング操作時の坩堝底温度Ｙnを測定し、測定
されたＸnとＹnのデータ群から原料融解時の坩堝底温度
Ｘとシーディング操作時の坩堝底温度Ｙの関係式（Ｙ＝
ａＸ＋ｂ）を求める第一工程と、原料融解時の坩堝底温
度Ｘpを計測し、上記温度Ｘpを関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）
に代入してシーディング操作時の坩堝底温度Ｙpを計算
により求める第二工程と、求めた坩堝底温度Ｙpに坩堝
底温度が到達したタイミングにおいてシーディング操作
を行う第三工程、を具備することを特徴とする。
【選択図】図２



(2) JP 2017-202955 A 2017.11.16

10

20

30

40

50

【特許請求の範囲】
【請求項１】
　炉体内の坩堝に投入された単結晶用原料を加熱溶融し、該原料融液に種結晶を接触させ
る回転引き上げ法により酸化物単結晶を育成する方法であって、適正シーディング温度に
到達したタイミングで原料融液に種結晶を接触させるシーディング操作方法において、
　上記原料融解時における坩堝底温度をＸとし、観察窓からの観察によるシーディング操
作時の坩堝底温度をＹとし、かつ、同一炉体内の坩堝を用いて酸化物単結晶の育成を複数
回繰り返すと共に、育成回毎に上記原料融解時における坩堝底温度Ｘnと上記シーディン
グ操作時における坩堝底温度Ｙnを測定し、測定された坩堝底温度Ｘn群と坩堝底温度Ｙn
群から上記原料融解時における坩堝底温度Ｘと上記シーディング操作時における坩堝底温
度Ｙの関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を求める第一工程と、
　上記関係式が求められた後において同一炉体内の坩堝を用いて酸化物単結晶を育成する
際、原料融解時における坩堝底温度Ｘpを計測し、計測された坩堝底温度Ｘpを上記関係式
（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）に代入して、シーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計算により
求める第二工程と、
　計算により求めた坩堝底温度Ｙpに上記坩堝底温度が到達したタイミングにおいてシー
ディング操作を行う第三工程、
を具備することを特徴とするシーディング操作方法。
【請求項２】
　上記酸化物単結晶が、タンタル酸リチウム単結晶およびニオブ酸リチウム単結晶のいず
れかであることを特徴とする請求項１に記載のシーディング操作方法。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、表面弾性波素子等に用いられるタンタル酸リチウムやニオブ酸リチウム等の
酸化物単結晶基板に係り、特に、上記基板を構成する酸化物単結晶の育成方法において育
成成功率の向上が図れるシーディング操作方法の改良に関するものである。
【背景技術】
【０００２】
　タンタル酸リチウム（ＬｉＴａＯ3：以後、ＬＴと略称する）、および、ニオブ酸リチ
ウム（ＬｉＮｂＯ3；以後、ＬＮと略称する）単結晶は人工の強誘電体結晶であり、これ
等の単結晶から加工される酸化物単結晶基板は、主に移動体通信機器において電気信号ノ
イズを除去する表面弾性波素子（ＳＡＷフィルター）の材料として用いられている。
【０００３】
　上記ＳＡＷフィルターは、ＬＴ、ＬＮ単結晶をはじめとする圧電材料で構成された基板
上にＡｌＣｕ合金等の金属薄膜から成る櫛形電極を形成した構造となっている。そして、
上記櫛形電極のピッチと圧電材料の音速がデバイスにおける周波数を決定する重要な役割
を担っている。また、櫛形電極は、圧電材料で構成された基板上に金属薄膜をスパッタリ
ング法等により成膜した後、フォトリソグラフ技術を用いて上記金属薄膜の不要な部分を
エッチングにより除去して櫛形パターンが形成されている。
【０００４】
　また、ＳＡＷフィルターの材料となるＬＴ、ＬＮ等の酸化物単結晶は、産業的には主に
チョクラルスキー法（以後、Ｃｚ法と略称する）等の回転引き上げ法（特許文献１～３参
照）により育成されており、この種の回転引き上げ法は、例えば、図１に示すような育成
装置を用いて行われている。
【０００５】
　すなわち、この育成装置ａは、その外側が保温材ｂにより覆われ内部に単結晶用原料ｃ
が投入される坩堝ｄと、上記保温材ｂの外側に配置され坩堝ｄ内の単結晶用原料ｃを加熱
する高周波加熱コイルｅと、上記坩堝ｄの上方側に昇降可能に設けられその先端に種結晶
ｆが保持されると共に矢印方向へ回転する引き上げ軸ｇとでその主要部が構成されており
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、これ等構成部材は図示外の密封された圧力容器（育成炉）内に組込まれている。
【０００６】
　尚、坩堝ｄの材質は、育成結晶の融点、圧力容器（育成炉）内の雰囲気に応じて選定さ
れ、酸化物単結晶の育成においては、炉内は酸化雰囲気であるために酸化され難い材料で
構成する必要があり、例えば、ＬＴ単結晶の場合はイリジウム、ＬＮ単結晶の場合は白金
が用いられている。
【０００７】
　そして、この育成装置ａを用いてタンタル酸リチウム（ＬＴ）等の単結晶を育成するに
は、まず、坩堝ｄ内に単結晶用原料ｃを投入して充填した後、高周波加熱コイルｅに通電
して上記坩堝ｄを高周波誘導加熱法により発熱させ、坩堝ｄ内の単結晶用原料ｃをその融
点以上の温度に加熱して融解させる。
【０００８】
　次に、引き上げ軸ｇを降下させて融解した原料融液の中心部に種結晶ｆとなるＬＴ等の
単結晶片を接触させる。そして、坩堝ｄに投入する高周波電力を調節して種結晶ｆを中心
に原料融液を徐々に固化させると同時に、上記種結晶ｆを回転させながら上昇させるとい
う操作を連続的に行うことにより略円筒形状の大型単結晶ｈが製造される。
【０００９】
　ところで、Ｃｚ法等回転引き上げ法による酸化物単結晶の育成においては、種結晶を原
料融液に接触させるシーディング操作の最適化が育成される結晶の品質を決める重要な要
素となる。尚、原料融液に種結晶を接触させる操作を上記「シーディング操作」と称し、
シーディング操作時における坩堝底温度を「シーディング温度」と称し、適正なタイミン
グで上記シーディング操作がなされる場合の坩堝底温度を「適正シーディング温度」と称
している。
【００１０】
　そして、上記シーディング操作により種結晶先端部に育成される結晶のメニスカス状態
は、シーディング温度が適正シーディング温度よりも低い場合、種結晶を原料融液に接触
させた直後に結晶が急速に成長し始めてしまうため、図３（Ａ）に示すように結晶のメニ
スカス径が拡大して結晶品質の低下、更には多結晶化を引き起こしてしまう。反対に、シ
ーディング温度が適正シーディング温度よりも高い場合、原料融液に接触する前に種結晶
が融解してしまうため、図３（Ｃ）に示すように結晶のメニスカス径が縮小、消滅するこ
とで結晶の育成を開始できないという事態となる。一方、適正シーディング温度でシーデ
ィング操作がなされた場合には、図３（Ｂ）に示すように結晶のメニスカス径が安定する
ため、高品質の単結晶を育成することが可能となる。
【００１１】
　ところで、上記「適正シーディング温度」の見極めは、従来、熟練作業者が育成炉の観
察窓を通して炉内の状態を観察し、作業者の経験と勘に頼って行われている。このため、
作業者間で「適正シーディング温度」の見極めについてバラつきが生じ、単結晶育成の成
功率が８０％程度と十分な値では無かった。
【００１２】
　また、同一炉体内の坩堝を用いて繰り返し単結晶の育成を連続的して行うような場合、
育成毎に炉内状態を観察せずに直近の「適正シーディング温度」データを参考にしてシー
ディング操作がなされることがある。しかし、同一炉体内の坩堝を用いて繰り返し単結晶
の育成を行った場合、炉体を構成する耐火物の劣化や、坩堝底に組み込まれた熱電対の劣
化に起因して見かけ上の坩堝底温度が低下するため、直近の「適正シーディング温度」デ
ータを参考にした上記シーディング操作は正確さを欠く問題が存在した。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１３】
【特許文献１】特開平１０－３３８５９６号公報
【特許文献２】特開２００９－００７２０３号公報
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【特許文献３】特開２００８－２６０６４１号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１４】
　本発明はこのような問題点に着目してなされたもので、その課題とするところは、適正
シーディング温度条件でのシーディング操作が簡便に行え、これにより単結晶育成の成功
率が向上し、しかもシーディング作業時間の短縮も図れるシーディング操作方法を提供す
ることにある。
【課題を解決するための手段】
【００１５】
　すなわち、本発明に係る第１の発明は、
　炉体内の坩堝に投入された単結晶用原料を加熱溶融し、該原料融液に種結晶を接触させ
る回転引き上げ法により酸化物単結晶を育成する方法であって、適正シーディング温度に
到達したタイミングで原料融液に種結晶を接触させるシーディング操作方法において、
　上記原料融解時における坩堝底温度をＸとし、観察窓からの観察によるシーディング操
作時の坩堝底温度をＹとし、かつ、同一炉体内の坩堝を用いて酸化物単結晶の育成を複数
回繰り返すと共に、育成回毎に上記原料融解時における坩堝底温度Ｘnと上記シーディン
グ操作時における坩堝底温度Ｙnを測定し、測定された坩堝底温度Ｘn群と坩堝底温度Ｙn
群から上記原料融解時における坩堝底温度Ｘと上記シーディング操作時における坩堝底温
度Ｙの関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を求める第一工程と、
　上記関係式が求められた後において同一炉体内の坩堝を用いて酸化物単結晶を育成する
際、原料融解時における坩堝底温度Ｘpを計測し、計測された坩堝底温度Ｘpを上記関係式
（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）に代入して、シーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計算により
求める第二工程と、
　計算により求めた坩堝底温度Ｙpに上記坩堝底温度が到達したタイミングにおいてシー
ディング操作を行う第三工程、
を具備することを特徴とし、
　また、第２の発明は、
　第１の発明に記載のシーディング操作方法において、
　上記酸化物単結晶が、タンタル酸リチウム単結晶およびニオブ酸リチウム単結晶のいず
れかであることを特徴とするものである。
【発明の効果】
【００１６】
　本発明に係るシーディング操作方法は、
　原料融解時における坩堝底温度Ｘとシーディング操作時における坩堝底温度Ｙの関係式
（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を求める第一工程と、
　原料融解時における坩堝底温度Ｘpを計測し、計測された坩堝底温度Ｘpを上記関係式（
Ｙ＝ａＸ＋ｂ）に代入してシーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計算により求め
る第二工程と、
　計算により求めた坩堝底温度Ｙpに上記坩堝底温度が到達したタイミングにおいてシー
ディング操作を行う第三工程、
を具備し、
　原料融解時における坩堝底温度Ｘpからシーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計
算により予め求めることができるため、適正シーディング温度条件でのシーディング操作
を簡便に行うことが可能となる。
【００１７】
　このため、単結晶育成の成功率を向上でき、かつ、シーディング作業時間の短縮も図れ
る効果を有する。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
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【図１】単結晶の回転引き上げ法に適用される育成装置の概略構成を示す説明図。
【図２】原料融解時の坩堝底温度Ｘとシーディング操作時の坩堝底温度Ｙとの関係を示す
グラフ図であり、図２中、符号αで示す直線は耐火物（保温材等を形成する）構成Ａの場
合における関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を示し、符号βで示す直線は耐火物（保温材等を形成
する）構成Ｂの場合における関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を示す。
【図３】シーディング操作により種結晶先端に育成される結晶のメニスカス状態を示す説
明図であり、図３（Ａ）はシーディング温度が適正シーディング温度よりも低い場合の上
記メニスカス状態を示し、図３（Ｂ）は適正シーディング温度でシーディング操作がなさ
れた場合の上記メニスカス状態を示し、図３（Ｃ）はシーディング温度が適正シーディン
グ温度よりも高い場合の上記メニスカス状態を示す。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　以下、本発明の実施の形態について詳細に説明する。
【００２０】
（１）同一炉体内の坩堝を用いて単結晶の育成を繰り返し行った場合の弊害
　同一炉体内の坩堝を繰り返し使用して単結晶の育成を行った場合、周囲に設けられた耐
火物（保温材等を形成する）の劣化や、坩堝底に組み込まれた熱電対の劣化等により、見
かけ上、坩堝底に組み込まれた熱電対の温度は低下していく。
【００２１】
　他方、シーディング操作時は、観察窓から観察される炉内の状態（図３Ｂに示すメニス
カス径の縮小具合）を一定にしていることから、育成回数を重ねても融液表面の温度は略
一定になっている。
【００２２】
　言い換えると、シーディング操作時における「融液表面の温度」と「坩堝底の温度（シ
ーディング温度）」との関係は、育成回数に伴ってずれていく。
【００２３】
　従って、坩堝底の温度（シーディング温度）を一定にしても融液表面の温度は毎回異な
ることから、その分の合わせ込みを作業者が勘で補う必要があるため、育成作業者間にお
いてバラつきを生じてしまう弊害が存在する。
【００２４】
（２）本発明者による発見
　同一炉体内の坩堝を用いて繰り返し単結晶の育成を連続して行った場合、表１に示すよ
うに、育成回数が増えるに従って融解温度（原料融解時における坩堝底温度）とシーディ
ング温度（シーディング操作時における坩堝底温度）は低下していくが、本発明者が詳細
に調査したところ、図２のグラフ図（表１のデータに基づく）に示されるように「原料融
解時の坩堝底温度Ｘ」と「シーディング操作時の坩堝底温度Ｙ」に直線的な相関があるこ
とを発見するに至った。
【００２５】
　この結果、「原料融解時の坩堝底温度Ｘ」から、「適正シーディング温度」を計算によ
り予め求めることができることが判った。
【００２６】
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【表１】

【００２７】
　すなわち、「原料融解時の坩堝底温度Ｘ」と「シーディング操作時の坩堝底温度Ｙ」の
関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を用い、原料融解時における坩堝底温度Ｘpからシーディング操
作時における坩堝底温度Ｙpを計算により予め求めることができるため、適正シーディン
グ温度条件でのシーディング操作を簡便に行うことが可能となる。
【００２８】
　これにより、育成作業者間および育成ロット間のバラつきが低減し、単結晶育成の成功
率を向上させることができ、加えて、融液温度を適正シーディング温度へ調整する時間も
短縮できるため作業時間の短縮化も図れる。
【実施例】
【００２９】
　以下、本発明の実施例について比較例も挙げて具体的に説明するが、本発明に係る技術
的範囲が下記実施例の内容に限定されるものではない。
【００３０】
［実施例１］
　コングルエント組成の原料を用い、高周波誘導加熱炉によってチョクラルスキー法によ
り直径６インチのＬＴ単結晶の育成を行った。育成雰囲気は、酸素濃度約２％の窒素－酸
素混合ガスである。
【００３１】
　まず初めに、ＬＴ原料をイリジウム製坩堝に仕込み、かつ、坩堝底近傍にＴｙｐｅ　Ｂ
熱電対を組み込んだ。また、育成時の温度環境を整えるため、坩堝周囲と坩堝上部にアル
ミナ製およびジルコニア製の耐火物を組み立てた後、昇温してＬＴ原料の融解を行った。
【００３２】
　そして、坩堝底近傍に組み込んだ上記熱電対の起電力上昇速度の変化および育成炉内を
モニターしているカメラ画像から、坩堝内のＬＴ原料が融解したことが判った。このとき
の坩堝底近傍に組み込んだ熱電対の起電力（以下、坩堝底温度）は、１５８０℃に相当し
た。
【００３３】
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　一方、同一炉体内の坩堝を用いてＬＴ単結晶の育成を複数回繰り返すと共に、育成回毎
に原料融解時における坩堝底温度Ｘnとシーディング操作時における坩堝底温度Ｙnを測定
し、測定された坩堝底温度Ｘn群と坩堝底温度Ｙn群から原料融解時における坩堝底温度Ｘ
とシーディング操作時における坩堝底温度Ｙの関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）を求めたところ、
関係式（Ｙ＝ａＸ＋ｂ）のａ値はａ＝１．０１０、および、ｂ値はｂ＝１４．５０であっ
た。すなわち、（Ｙ＝１．０１０Ｘ＋１４．５０）の関係式が予め求められた。
【００３４】
　そこで、上記関係式（Ｙ＝１．０１０Ｘ＋１４．５０）に原料融解時における坩堝底温
度、すなわち「１５８０℃」を代入してシーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計
算により求めたところ、Ｙp＝１６１０℃と計算された。
【００３５】
　このため、坩堝底温度が１６１０℃で安定するように育成炉の出力調整を行い、坩堝底
温度が１６１０℃で十分に安定した後、シーディング操作を行った。
【００３６】
　そして、シーディング操作後、しばらくしてから原料融液表面と接触している種結晶先
端の状態をモニター画面で確認したところ、図３（Ｂ）の適正シーディング温度でシーデ
ィング操作がなされた場合のメニスカス状態を示し最適条件で安定していた。
【００３７】
　この状態から種結晶の上昇を開始し、結晶育成を行った。育成終了後、育成炉の出力を
徐々に降下させて室温まで冷却し、かつ、得られたＬＴ単結晶を育成炉から取り出した。
得られたＬＴ単結晶は、直胴部の直径が６インチ、長さが約１００ｍｍの結晶であった。
【００３８】
　同一条件で繰り返し３０回の結晶育成を行ったところ、３０回の内、２８回成功であっ
た（単結晶育成の成功率９３％）。残り２回は、育成後の結晶冷却中にクラックが発生し
ていた。
【００３９】
［実施例２］
　白金製の坩堝を用い、投入原料をＬＮとした以外は実施例１と略同一の条件で直胴部直
径が６インチのＬＮ単結晶を育成した。
【００４０】
　尚、ＬＮ原料融解時における熱電対の起電力（以下、坩堝底温度）は、１１６０℃に相
当し、かつ、同一炉体内の坩堝を用いてＬＮ単結晶の育成を複数回繰り返して求められた
原料融解時における坩堝底温度Ｘとシーディング操作時における坩堝底温度Ｙの関係式（
Ｙ＝ａＸ＋ｂ）のａ値はａ＝１．０１５、および、ｂ値はｂ＝３．４０であった。すなわ
ち、（Ｙ＝１．０１５Ｘ＋３．４０）の関係式が予め求められた。
【００４１】
　そこで、上記関係式（Ｙ＝１．０１５Ｘ＋３．４０）に原料融解時における坩堝底温度
、すなわち「１１６０℃」を代入してシーディング操作時における坩堝底温度Ｙpを計算
により求めたところ、Ｙp＝１１８０℃と計算された。
【００４２】
　このため、坩堝底温度が１１８０℃で安定するように育成炉の出力調整を行い、坩堝底
温度が１１８０℃で十分に安定した後、シーディング操作を行った。
【００４３】
　そして、シーディング操作後、しばらくしてから原料融液表面と接触している種結晶先
端の状態をモニター画面で確認したところ、図３（Ｂ）の適正シーディング温度でシーデ
ィング操作がなされた場合のメニスカス状態を示し最適条件で安定していた。
【００４４】
　この状態から種結晶の上昇を開始し、結晶育成を行った。育成終了後、育成炉の出力を
徐々に降下させて室温まで冷却し、かつ、得られたＬＮ単結晶を育成炉から取り出した。
得られたＬＮ単結晶は、直胴部の直径が６インチ、長さが約１００ｍｍの結晶であった。
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　同一条件で繰り返し３０回の結晶育成を行ったところ、３０回の内、２９回成功であっ
た（単結晶育成の成功率９７％）。残り１回は、育成後の結晶冷却中にクラックが発生し
ていた。
【００４６】
［比較例１］
　育成炉内のモニター画像で観察される融液表面状態から、結晶育成の作業者が「適正シ
ーディング温度」の見極めを行っている以外は、実施例１と同様の条件で３０回のＬＴ単
結晶の育成を行った。
【００４７】
　しかし、育成回数３０回の内、２３回成功という結果で、単結晶育成の成功率は７７％
（実施例１の成功率は９３％）に過ぎなかった。
【００４８】
［比較例２］
　育成炉内のモニター画像で観察される融液表面状態から、結晶育成の作業者が「適正シ
ーディング温度」の見極めを行っている以外は、実施例２と同様の条件で３０回のＬＮ単
結晶の育成を行った。
【００４９】
　しかし、育成回数３０回の内、２５回成功という結果で、単結晶育成の成功率は８３％
（実施例２の成功率は９７％）に過ぎなかった。
【産業上の利用可能性】
【００５０】
　本発明に係るシーディング操作方法によれば、チョクラルスキー法（Ｃｚ法）による酸
化物単結晶育成の成功率を向上でき、かつ、シーディング作業時間の短縮も図れるため、
Ｃｚ法によるタンタル酸リチウム単結晶およびニオブ酸リチウム単結晶の育成方法に利用
される産業上の利用可能性を有する。
【符号の説明】
【００５１】
　ａ　育成装置
　ｂ　保温材（耐火物）
　ｃ　単結晶用原料
　ｄ　坩堝
　ｅ　高周波加熱コイル
　ｆ　種結晶
　ｇ　引き上げ軸
　ｈ　単結晶
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