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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、蛍石型構造強誘電体について、厚膜化と圧電特性の向上により圧電
MEMSへの応用を開拓することである。(111)ITO//(111)YSZおよびITO/Pt/Si基板上に膜厚約１μmまでのYドープ
HfO2膜を作製し、強誘電相の作成に成功した。また、得られた強誘電性に大きな膜厚依存性は認められなかっ
た。(100)ITO//(100)YSZおよび(100)ITO//(100)YSZ/(100)Si基板上には、ほぼ｛100｝に単一配向したエピタキ
シャル膜が作製できた。得られた膜の圧電性は最大3pm/Vであった。室温合成でも、膜厚が１ミクロンの膜でも
強誘電性を確認した。

研究成果の概要（英文）：This study tries to grow thick ferroelectric HfO2 films for Piezo MEMS 
applications. 1 micrometer-thick ferroelectric HfO2-based films were successfully grown. 
Ferroelectric property of these films was almost independent of the film thickness.  Moreover, 
epitaxial films with {100} orientation were obtained on (100)ITO//(100)YSZ and (100)ITO//(100)YSZ
/(100)Si substrates.  Piezoresponse of these films was 2-3 pm/V. Finally, a micrometer -thick 
ferroelectric films were obtained even by room temperature deposition. 

研究分野：無機機能材料

キーワード： 酸化ハフニウム基強誘電体　圧電性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　HfO2はトランジスターのゲート酸化物で実用になっており、Si基の半導体プロセスと高い親和性を有する。従
来の圧電体はこのプロセスとの親和性が低く、圧電MEMSの実用化はなかなか進んでこなかった。本研究によっ
て、HfO2基の強誘電体が圧電MEMSで必要な１μmまでの厚膜化が実現できたこと、室温プロセスが実現できたこ
とは、圧電MEMSへのHfO2の応用の可能性を開いた研究と言え、その社会的意義は大きい。

※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 
圧電体は、毒性元素の鉛を含有したペロブスカイト型酸化物が大きな特性を有する。鉛含有
ペロブスカイト型酸化物圧電体もMEMS応用が期待されているが、毒性元素の鉛を含んでいる上
に Siプロセスとの適合性が悪く、その研究はなかなか進んでいない。 
蛍石型強誘電体の圧電定数はペロブスカイト型酸化物圧電体より小さいが、耐電界は40倍大
きく、より大きな変位の絶対値が期待できる。 
研究代表者は、組成や歪等を制御し、従来よりも約１桁厚い300 nmまで強誘電相が安定して
存在することを見出し、蛍石型強誘電体の圧電応用の着想を得た。膜厚を増大することで変位
の絶対値を増大させることができれば、他の優れた特性を考慮すると圧電MEMSの本命材料とし
て使用できると期待できる。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、これまで不可能とされてきた厚膜化と圧電特性の飛躍的向上を実現すること
で、圧電 MEMS への応用を開拓することである。 
毒性元素の鉛を含み Si プロセスとの適合性が悪いぺロブスカイト型酸化物に限定されていた
圧電 MEMS の材料を、毒性元素を含まず Si プロセスとの適合性が高い蛍石型強誘電体に置き換
えることで、圧電 MEMS 用材料のイノベーションを目指す。 
 
３．研究方法 
薄膜は Y ドープした HfO2をターゲットとして、室温にて窒素ガス中でスパッタすることで薄
膜を作製した。また、同じ組成のターゲットを用いた PLD 法でも膜の作製を行った。作製した膜
は、製膜後窒素ガス中で熱処理を行った。 
基板には、スパッタ法で作製した、(111)ITO//(111)YSZ、(100)ITO//(100)YSZ、Pt/Si、ITO/Pt/Si
更には (100)ITO//(100)YSZ/(100)Si 基板を用いた。 
 
４．研究成果 
（１）厚膜の作製 
 厚膜の作製には、強誘電相が安定した組成を選択す
ることが重要である。これは、HfO2基物質の強誘電相
である直方晶相は状態図にない準安定相であり、表面
エネルギーの効果が相対的に大きくなる薄膜化によっ
て安定化されていると指摘されているからである。厚
膜作製のためには、厚膜化して表面積の効果が相対的
に低下しても、直方晶が安定な組成の選択が重要であ
る。本研究では、強誘電相の高い安定性が明らかにな
っている 7%YO1.5を置換した HfO2[（Y0.07Hf0.93）O2、以下
7YHO]を組成として採用した。 
図 1(a)に、PLD 法で Pt/Si 基板上に作製した、膜厚
の異なる 7YHO 膜の分極―電界曲線を示した。すべて
の膜厚のサンプルで強誘電性が確認され、膜厚による
大きな変化は認められなかった。図 1 (b)に図 1(a)か
ら得られた残留分極値(Pr)、飽和分極値(Psat.)および
抗電界(Ec)の膜厚依存性を示す。３項目とも大きな膜
厚依存性がないことが確認できる。このことから、7YHO
では強誘電性に大きな膜厚依存性がないことが確認さ
れた。 
 図２は、報告されている HfO2基強誘電体の残留分極
値の膜厚依存性をまとめたものである。今回の研究成
果が、最も厚い膜で残留分極値(Pr)が得られているこ
とがわかる。 
 
（２）厚膜の配向制御 
 圧電特性や強誘電性は、結晶方位によって大きく変化
することが知られている。したがって、得られた膜の配
向制御が可能かどうかは非常に重要な知見である。 
 図３(a,b)に(111)ITO//(111)YSZ および(100)ITO 
//(100)YSZ 基板上に膜厚を変えて作製した 7YHO 膜の
XRD 回折図形を示した。図３(a)から、
(111)ITO//(111)YSZ 基板上では、300 nm の膜厚ではほ
ぼ{111}のピークのみが確認され、{111}に優先配向し
た膜が得られているが、1080 nm では{200}のピーク
強度が増加し、膜厚増加と共に{100}配向の割合が増
加していることがわかる。この{100}配向に関して

図１ (a)膜厚の異なる７YHO 膜
の分極―電界曲線と (b)残留分
極値(Pr)、飽和分極値(Psat)およ
び抗電界(Ec)の膜厚依存性 

図 2 報告されている HfO2基強誘電
体の残留分極値(Pr)の膜厚依存性 



は、図３(c)に示した
X線極点図形からリン
グ状のパターンが得ら
れており、面内の配向
がランダムであり制御
できていないことが分
かる。 
一方、図 3(b)から、 
(100)ITO//(100)YSZ基
板上では{200}のピー
クのみが確認され、膜
厚にかかわらず{100}
配向していることがわ
かる。また、図３(d)に
示した X 線極点図形か
ら、膜は基板垂直方向
に{100}配向したエピ
タキシャル膜であるこ
とが明らかになった。 
 
（３）Si基板上への配
向厚膜の作製 
YSZ 基板上での結果
を踏まえ、Si(100)基板
上への{100}配向エピ
タキシャル膜の作製を
目指し、Si(100)基板上
に（100）配向した YSZ および ITO のバッファー層を堆積させた基板上に 7YHO 膜を作製した。 
図４（a）に YSZ/Si, ITO/YSZ/Si および 7YHO/ITO/YSZ/Si の XRD 回折図形を示した。{100}配
向した 7YHO 膜が得られていることがわかる。図 4(b)に示した X線極点図形から、膜は基板垂直
方向に{100}配向したエピタキシャル膜であることがわかる。この結果、Si上にエピタキシャル
膜の作製が可能なことが明らかになった。 
 
（４)圧電特性評価 
室温製膜後にアニール処理した膜について、プロ
セスを工夫することで膜厚１ミクロンの膜での圧電
性の評価に成功した。 
図５に10 kHzで測定した7YHO膜の変位及び分極の
電界依存性の一例を示した。このようにして得られ
た膜の圧電性の最大値は3 pm/Vであった。この値は
理論的に予想されている値より小さいが、その理由
は残留分極値が小さいことが原因であると考えられ
る。残留分極値はドメインのピニングで小さくなっ
ていると考えられ、ピニングが解消されればより大
きな圧電性が期待できる。 
 
（５)室温合成 
室温合成でも直方晶から
なる強誘電性が得られる膜
の作製に成功した。図６
(a)に(111)ITO//(111)YSZ
基板上に室温で作製した
7YHOの分極―電界曲線を示
した。良く飽和した良好な
ヒステリシス曲線が確認で
きた。図６(b)に1000℃で
熱処理した膜との強誘電性
の比較を示した。両方の膜
の特性はほぼ同じであり、
室温でも良好な特性が得ら
れることが確認できた。 
 

図 3 膜厚が異なる 7YHO 膜
の(a, b) XRD 回折図形と
（c, d）Ｘ線極点図形。基
板 :(a,c) (111)ITO // 
(111)YSZ, (c,d): 
(100)ITO // (100)YSZ 

図 4 (a)YSZ/Si, ITO/YSZ/Si
および7YHO/ITO/YSZ/Siの XRD
回折図形と（b）Ｘ線極点図形 

図 5  10 kHz で測定した 7YHO 膜
の変位及び分極の電界依存性 

図 6 (111)ITO//(111)YSZ 基板上に室温で作製した 7YHO の
(a)分極―電界曲線と(b)1000℃で熱処理した膜との比較 
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