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研究成果の概要： 

サイズ効果フリー特性を有する SrBi4Ti4O15について、誘電特性に及ぼす残留歪と温度の影響を

調べた。結晶方位の異なる膜を作製して評価したところ、誘電率の温度依存性には結晶方位依

存性が存在し、(001)配向が最も小さな温度依存性を示すことが明らかになった。一方基板から

の熱歪の異なる基板上に作製した c軸１軸配向膜でも、比誘電率の温度依存性は小さいことが

明らかになった。  
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１．研究開始当初の背景 
① 研究の学術的背景 

①-1 関係する国内外の研究動向およびそ

の位置づけ 

“サイズ効果フリー”の高い比誘電率をもつ

誘電体の必要性とその研究動向 

誘電体はコンデンサの最重要構成要素で

あり、コンデンサの高容量、高密度化は、デ

バイスの高機能化や小型化に重要である。 

比誘電率が 200 以上と高い単純ペロブスカ

イト構造酸化物を薄膜化すると、比誘電率が

低下する “サイズ効果”が広く知られてお

り、長年の研究にもかかわらずこれを克服す

ることはできなかった。 

“サイズ効果フリー”誘電体の“発見” 

申請者は、ビスマス層状誘電体薄膜のナノ

メータの厚さの酸化ビスマス層でペロブス

カイト層をサンドイッチした方向である c軸

方向に着目し、電界を印加すると、 

１．比誘電率は 200 と高いものの、膜厚が低

下しても減少しない “サイズ効果フリ

ー特性”を示す。 

研究種目：基盤研究（Ｂ） 

研究期間：２００７～２００８ 

課題番号：１９３６０２９４ 

研究課題名（和文） “サイズ効果フリー”誘電体の誘電特性におよぼす残留歪と 

  温度の影響 

研究課題名（英文）   Effects of strain and temperature on dielectric properties of 

“size-effect - free” dielectrics  

研究代表者 

舟窪 浩（FUNAKUBO HIROSHI） 

東京工業大学・大学院総合理工学研究科・准教授 

 研究者番号：９０２１９０８０ 



 

 

２．比誘電率は印加電界や温度に対して安定

した比誘電率を示す。 

３．薄膜化しても高い絶縁性が維持できる。 

という新しい特性が発現することを見出し

た。これら特性は、従来の単純ペロブスカイ

ト構造酸化物の薄膜では実現できなかった

ものであり、実用化への大きな期待がもたれ

た。 
①-2 本研究の着想 

上記研究は従来の物質には無い以下の大

きな特徴を見出した。 

１．膜に残留する歪みは、基板からの拘束が

原因で、膜厚増大とともに大きくなる

ものの、比誘電率は膜厚依存性が無い。 

２．誘電率の温度依存性が非常に少なく、し

かも従来ほとんど見出されていない負の

値を示す物質群も存在する。 

上記２つは、従来の単純ペロブスカイトに

はない特徴であり、ビスマス層状誘電体の①

-1 で得られた“サイズ効果フリー”誘電体の

優れた特性の起源を理解する上で非常に重

要であると考えられる。 

 
２．研究の目的 
本研究では以上の背景を受けて、“サイズ効

果フリー”誘電体に関して、下記の２つを明

らかにすることを研究目的とした。 
１． 誘電率の温度依存性が小さい起源を明

らかにする。 
２． ビスマス層状誘電体の誘電特性が歪に

対して影響を受け難い起源を明らかにす

る。 
 

３．研究の方法 

3-1. 誘電率の温度依存性の結晶方位依存性

を明らかにする研究 

本研究は“サイズ効果フリー”誘電体に関

して、誘電率の温度依存性が小さい起源を明

らかにする研究を行った。 

膜厚 140nm の SrBi４Ti4O15を製膜温度 700℃

で (100) 、 (110) お よ び (111) 配 向 し た

SrRuO3//SrTiO3 基板上に有機金属化学析出法

（MOCVD 法）で作製した。 

 

 

3-2. 熱歪の効果を明らかにする研究 

従来研究していた SrTiO3 基板より小さな

熱膨張率を有する Si 基板上に、一軸配向

(100)LaNiO3 お よ び (100)SrRuO3  // 

(100)LaNiO3 をバッファー層として導入した

Pt 電極上に、化学溶液法を利用して結晶配向

性SrBi4Ti4O15およびCaBi4Ti4O15薄膜を作製し

た。基板からの熱歪の違いが誘電特性に及ぼ

す影響を評価した。 

薄膜試料は、アルコキシドおよび硝酸塩を

出発原料とした 2-メトキシエタノール溶液

を各種基板上に塗布したのち乾燥･熱分解･

結晶化の処理を施すことにより作製された。

SrRuO3 バッファー層はスパッタリング法、

LaNiO3バッファー層は化学溶液法によってそ

れぞれ作製された。 

 

3-3．他の物質との比較検討 

ビスマス層状誘電体と比較検討するため、

スパッタ法で作製した(Ba, Sr)TiO3 薄膜と

MOCVD法で作製したBi-Zn-Nb-O薄膜も比較検

討を行った。 
 
４．研究成果 

４－１．温度依存性の調査 
XRD の解析結果から(001)(1110)(105)配向し

た SrBi４Ti4O15エピタキシャル膜が合成でき

たことが明らかになった。得られた膜の比誘

電率は (1110)、(001)、(105)の順で大きく

なり、この順番は大きな差ではないものの、

誘電損失でも確認され、誘電特性の結晶方位

依存性を確認した。
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図１ (1110)、(001)、および(105)配向 

SrBi４Ti4O15膜の比誘電率の温度依存性 
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図 2 (1110)、(001)、および(105)配向 

SrBi４Ti4O15膜の比誘電率の温度変化の

依存性 



 

 

一方低温では比誘電率の結晶方位による

差は小さくなり、温度依存性にも結晶方位依

存性があることが明らかになった。このこと

は誘電率の温度依存性は、物質固有の値では

なく、結晶方位に強く依存することを示して

いる。また (001)配向薄膜が温度に対して最

も小さな変化を示すことが明らかになった。 

 

4-2．熱歪依存性 

 Pt電極付き単結晶Si基板上に直接作製

したSrBi4Ti4O15およびCaBi4Ti4O15薄膜はその

結晶配向性がランダムであったが、LaNiO3

およびSrRuO3//LaNiO3バッファー層を導入

した基板上では、基板面方位に(001)面が選

択的配向したSrBi4Ti4O15およびCaBi4Ti4O15

薄膜の形成が確認された。また、化学溶液

法による薄膜形成の際、材料結晶化に対応

する熱処理プロセス（約800℃）の頻度を増

や す こ と に よ っ て SrBi4Ti4O15 お よ び

CaBi4Ti4O15の結晶化度を向上させることが

可能であり、それに伴った薄膜試料の絶縁

特性の改善を実現することができた。 
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図３ LaNiO3バッファー層導入 Pt/Si基板上

に製膜された SrBi4Ti4O15および

CaBi4Ti4O15薄膜（BLSD）の X 線回折

パターン 
 
 これら(001)配向性SrBi4Ti4O15および

CaBi4Ti4O15薄膜の室温での比誘電率はそれ

ぞれ約240および250であった。それらの静

電容量 (C) について測定温度依存性を評

価したところ、室温～200℃の温度領域内で

測定値は緩やかに上昇したが、その変化量

は5%程度の小さな値であった。また、誘電

損失 (tanδ) は測定温度領域内で常に3%以

下であり、本研究で作製された結晶配向性

SrBi4Ti4O15およびCaBi4Ti4O15薄膜は現段階

で主要なキャパシタ用材料である (Ba, 
Sr)TiO3よりも外部温度による特性変動の

影響を受けにくい性質を持つと判断される

。 
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図４ 結晶配向性 SrBi4Ti4O15および

CaBi4Ti4O15薄膜における比誘電率の

温度依存性 

* C.B.Parker, et al., Appl. Phys. Lett., 81, 340 
(2002). 

 
4-3．他の物質との比較検討 

(Ba, Sr)TiO3では誘電特性の大きな歪や

温度依存性が確認された。一方Bi-Zn-Nb-O

は(Ba, Sr)TiO3より小さいものの、比誘電

率が約140と小さいことが明らかになった。 
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