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論文審査の要旨（2000 字程度） 

本論文は「配向および歪み制御による高性能圧電特性を有する Pb(Zr,Ti)O3および (Na1/2Bi1/2)TiO3-BaTiO3 薄膜に関する

研究」と題し、6 章から構成されている。MOCVD 法で作製した鉛系圧電体のチタン酸ジルコン酸鉛［Pb(Zr,Ti)O3, PZT］

薄膜と、RF マグネトロンスパッタ法で作製した非鉛圧電体のチタン酸ナトリウムビスマスとチタン酸バリウムの固溶体

［(Na1/2Bi1/2)TiO3-BaTiO3, NBT-BT］薄膜について、鉛量削減に向けた圧電性の高性能化を目的とし、配向および歪み制御

の影響を検討している。 

 第 1 章“序論”では、研究の背景、特に圧電 MEMS デバイスにおける鉛系強誘電体膜の特徴および現状を述べ、本研究

の目的を明らかにしている。更に、本研究で用いた薄膜の作製方法ならびに評価方法を紹介している。 

第 2 章“Si 基板上 Pb(ZrxTi(1-x))O3薄膜の配向制御法の確立”では、Si 基板上での PZT 薄膜の配向制御方法を検討してい

る。(111)に一軸配向した Pt で被覆された Si 基板上に、(111)に一軸配向したルテニウム酸ストロンチウム[SrRuO3,SRO]

薄膜の作製に成功している。さらにニッケル酸ランタン(LaNiO3,LNO)薄膜を Pt と SRO 層の間に作製することで、(100)

に一軸配向した SRO 薄膜も作製できることを明らかにしている。上記の配向制御した SRO 薄膜を下部電極とすること

で、 (100)/(001)および(111)に一軸配向した Pb(Zr0.35Ti0.65)O3薄膜の作製に成功している。得られた薄膜の強誘電性は、チ

タン酸ストロンチウム(SrTiO3, STO)単結晶基板上に作製した PZT エピタキシャル薄膜の特性からの予想値とほぼ一致す

ることを報告している。 

第 3 章“Si 基板上面内配向制御 Pb(ZrxTi(1-x))O3薄膜の特性評価”では、Si 基板上にイットリア安定化ジルコニア(YSZ)、

酸化セリウム(CeO2)および LNO をバッファー層として作製することで、(100)に配向してエピタキシャル成長した SRO

薄膜の作製に成功している。この SRO 薄膜を下部電極とすることで、Si 基板上に(100)/(001)に配向したエピタキシャル

PZT 薄膜の作製に成功している。この成果をもとに、面外方向に(100)/(001)配向を有し、面内がランダムな一軸配向 PZT

薄膜と、面内も配向したエピタキシャル PZT 薄膜の特性の Zr/(Zr+Ti)組成依存性を比較している。その結果、Zr/(Zr+Ti)

比が約 0.5.以下の正方晶構造を有する膜では、面内の配向によって強誘電ドメイン構造が変化することを見出している。

さらに、面内の配向に関係無く Zr/(Zr+Ti)=0.5 付近で圧電性が最大になるものの、エピタキシャル膜の方が大きな最大値

を示すことを明らかにしている。 

 第 4 章“配向制御した Pb(ZrxTi(1-x))O3薄膜の結晶構造および特性に及ぼす応力の影響”では、第 3 章で検討した Si 基板

上に加えて、SRO 薄膜を下部電極として作製した STO 基板にも、(100)/(001)に配向したエピタキシャル PZT 薄膜を作製

し、膜に印加する応力が結晶構造および特性に及ぼす影響を検討している。STO 基板上に作製した PZT 薄膜では、Si 基

板上に作製した PZT 薄膜と比較して、正方晶と菱面体晶相の共存領域が Zr/(Zr+Ti)=0.5 付近に存在することが確認され

た。また、STO 基板上に作製した PZT 膜では、Si 基板上の膜では観察されなかった、Zr/(Zr+Ti)=0.5 付近の飽和分極値

の最小値や抗電界の最大値が存在することを見出している。さらに、STO 基板上に作製した PZT 薄膜では、Si 基板上の

膜で観察された Zr/(Zr+Ti)=0.5 付近の圧電性の増大が認められないことを明らかにしている。 

 第 5 章“Si 基板上(Na1/2Bi1/2)TiO3-BaTiO3薄膜の巨大圧電特性の実現”では、非鉛圧電体の NBT-BT 薄膜について、大き

な圧電特性を実現するための検討を行っている。スパッタ成膜時の条件を制御することで、LNO バッファー層を作製し

た Ir 電極付き Si 基板上に、種々の結晶歪みを有する (001)に一軸配向した NBT-BT 薄膜を作製することに成功している。

その結果、歪制御によって面外と面内の格子定数比が 1.001 となった NBT-BT 薄膜で、Si 基板上で量産されている PZT

薄膜とほぼ同等の圧電特性とキュリー温度を実現できることを報告している。さらに、この膜は、正方晶相(P4bm)と菱

面体晶相(R3c)が共存しており、P4bm 相の電界誘起の相転移が、高い圧電特性の起源になっている可能性を示している。

 第 6 章“結論”では、本研究と今後の展望をまとめている。 

 以上を要するに、本研究は、Si 基板上への配向制御した PZT および NBT-BT 薄膜の作製方法を確立し、配向および歪

みを制御することで、圧電体の高性能化を実現する可能性を示しており、その工学的意義が大きい。よって本論文は博

士（工学）の学位論文として十分価値があるものと認められる。 
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