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研究成果の概要（和文）：Si基板上に理想的な配向を示すPZT系単結晶薄膜をエピタキシャル成長させる技術を開発し
た。PZTの成膜法はスパッタ法であり，急冷法を用いて，従来はSi基板上では不可能であった理想的な配向制御（正方
晶のc軸配向制御）を実現した。その結果，高い圧電定数，低い誘電率，それらから導かれる極めて大きな性能指数，
バルク材料のそれより大幅に高いキュリー点など，これまでに実現されていない応用上極めて優れた特性を確認した。
低抵抗の金属バッファ層のスパッタ成膜にも成功した。さらに，得られたPZT系単結晶薄膜の実用性を実証するため，M
EMS構造を作製し，プロセスダメージが生じないことも確認した。

研究成果の概要（英文）：In this study, PZT family monocrystalline thin films with the ideal orientation 
were epitaxially grown on a Si substrate. The deposition method is sputtering, and by a fast cooling 
method, the ideal polarization, i.e. c-axis polarization of tetragonal crystal, has been first realized 
on a Si substrate. As a result, we obtained excellent characteristics for applications such as high 
piezoelectric constant, low dielectric constant, very large figure of merit derived from them and Curie 
point significantly higher than that of the bulk. A metal buffer layer with low resistivity was also 
successfully deposited. In addition, MEMS structures were fabricated using the deposited PZT family 
monocrystalline thin films to confirm that they were free from process damages.

研究分野： MEMS

キーワード： PZT　エピタキシャル成長　単結晶圧電薄膜　急冷法　誘電率　MEMS
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１．研究開始当初の背景 
今日，Pb(Zr,Ti)O3(PZT)，ZnO，AlN などの

圧電薄膜を用いた MEMS（微小電気機械システ
ム）は，様々な用途に利用されている。その
中で，産業的に成功をおさめているデバイス
の一つとして，PZT 薄膜を用いた圧電振動
MEMS ジャイロが挙げられる。この圧電振動ジ
ャイロは，静電振動 MEMS ジャイロと比較し
て高性能であることから，ナビゲーション用
などの比較的高付加価値用途で成功してい
る。 
振動ジャイロでは，錘をある方向に振動さ

せ（ドライブモード），コリオリ力によって
発生したドライブモードに直交する振動（セ
ンスモード）を測定することで角速度を知る。
コリオリ力は振動速度に比例するので，高性
能のアクチュエータで錘を動かすことが高
性能化に直結する。したがって，ドライブモ
ードでは大きな振幅が重要であり，加振力は
圧電薄膜の圧電定数（たとえば e31,f）に比例
する。一方，センスモードでは，振動をでき
るだけ高分解能で読み出すことが重要であ
る。電荷読出し方式での検出信号の分解能は，
圧電定数に比例し，誘電率（ε）に反比例す
る[1]。したがって，振動ジャイロを高性能
化するためには，「圧電定数が大きく，かつ
誘電率の低い圧電薄膜」が必要であり，デバ
イス全体の性能指数は，(e31,f)

2/εと定義で
きる。既存の PZT 薄膜を用いた圧電振動ジャ
イロは，大圧電定数と低誘電率の両立という
点で，改良の余地が大きい。 
このような特徴を持つ理想的な圧電トラ

ンスデューサ薄膜の一つとして，モルフォト
ロピック相境界に近い正方晶組成のc軸配向
Pb(Mn1/3,Nb2/3)O3-Pb(Zr,Ti)O3(PMnN-PZT)エピ
タキシャル薄膜が挙げられる。たとえば，MgO
基板上にエピタキシャル成長させたc軸配向
0.06Pb(Mn1/3,Nb2/3)O3-0.94Pb(Zr0.48,Ti0.52)O3

薄膜は，e31,f = −12 C/m
2，比誘電率εr = 100

を示し，(e31,f)2/ε＝160 GPa という極めて高
い性能指数を達成している[2]。 
このような高性能トランスデューサ薄膜

を MEMS へ応用するためには，Si 基板上に形
成されることが望ましい。しかし，Si 基板上
で正方晶 PZT系薄膜を c軸配向させることは
通常困難である。これは Si と PZT との熱膨
張率の大小によるとされており，PZT の熱膨
張率が Si のそれより大きいため，600℃程度
の成膜温度から 300℃程度のキュリー点をま
たいで降温する際，どうしても a軸に優先配
向する。そこで，近年，我々は，基板を成膜
温度から急激に冷却することで，c 軸に優先
配向させるという手法を見出した[3]。 
 
２．研究の目的 
本研究では，この急冷法を用いて Si 基板

上に形成した c 軸配向 PMnN-PZT 薄膜の物性
（結晶性，c 軸配向度，圧電特性，誘電体特
性，温度特性など），および MEMS センサのた
めの性能指数を評価した。圧電特性の評価に

あたっては，MEMS 構造を製作し，それによっ
て当該薄膜に MEMS 加工を実施でき，深刻な
ダメージが及ばないことも確認した。これを
もって，Si 基板上に形成した c 軸配向
PMnN-PZT 薄膜の MEMS への適用可能性を実証
した。 
 

３．研究の方法 
(1) 急冷法による Si 基板上への c 軸配向
PMnN-PZT 薄膜のエピタキシャル成長 
2 cm 角の(100)Si 基板上に，バッファ層と

して，イットリア安定化ジルコニア(YSZ)，
CeO2，La0.5Sr0.5CoO3（LSCO），SrRuO3（SRO）薄
膜をパルスレーザー堆積法でエピタキシャ
ル成長させた。堆積条件等の詳細は，文献[3]
に示されている。次に，PMnN-PZT 薄膜を 0.5 
Pa，約 600℃でスパッタ堆積した。スパッタ
ターゲットの組成は，0.06Pb(Mn1/3,Nb2/3)O3- 
0.94Pb(Zr0.50,Ti0.50)O3とし，さらに 10 mol% 
PbO を添加した。スパッタ後，直ちに成膜室
を開放し，冷気を供給して強制空冷すること
で，c 軸配向を促した。そのときの冷却速度
は，600℃から 300℃の間で，約−180℃/min
と見積もられた。得られた薄膜を X 線回折
(XRD)分析で評価した。 
 
(2) c 軸配向 PMnN-PZT エピタキシャル薄膜の
誘電体特性の評価 
得られた c 軸配向 PMnN-PZT エピタキシャ

ル薄膜の誘電体特性を評価するために，膜厚
100 nm，直径 500 μm の Pt 電極を PMnN-PZT
薄膜上に形成した。次に，金属プローバーを
用いて，Pt 上部電極と SRO 下地電極間に，1 
kHz の交流電界を印可した。スパッタ後の
PMnN-PZT 薄膜に対しては，分極処理は行わな
かった。 
 
(3) PMnN-PZTエピタキシャル薄膜を用いた圧
電ユニモルフカンチレバーの作製 
図 1 に示す微細加工プロセスを用いて，

PMnN-PZT 薄膜の圧電特性，および MEMS への
応用可能性を評価するための圧電ユニモル
フカンチレバーを作製した。まず，バッファ
層を形成させた Si 基板(厚さ 200 μm)に
PMnN-PZT 薄膜を堆積させ，次に，Pt 上部電
極をリフトオフプロセスで形成した。その後，
HF，HNO3，NH4F，CH3COOH 混合溶液を用いたウ
ェットエッチングによって，PMnN-PZT 薄膜を
パターニングした。次に，バッファ層と Si
基板を，ドライエッチングによりパターニン
グした。最後に，裏面から反応性深堀エッチ
ングを行うことで，ユニモルフカンチレバー
をリリースした。 
 
(4) 圧電特性と圧電振動 MEMS ジャイロのた
めの性能指数の評価 
PMnN-PZT 薄膜の圧電特性は，100 Hz 交流

駆動電圧を印可し，ユニモルフカンチレバー
の変位量をレーザードップラー振動計で測
定することで評価した。この実験においても， 



 

分極処理は特に施さなかった。圧電定数
e31,f は，下記の式から算出した[5]。 
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ここで，V，L，δ，hp，hs は駆動電圧，カン
チレバーの変位量測定点から固定部までの
長さ，変位量，PMnN-PZT 薄膜の膜厚，Si 基
板の厚さである。ssと sp

Eは，Si と PMnN-PZT
の弾性コンプライアンスである。s11,s には
5.92 pm2/N を用いた。また，s11,p

Eと s12,p
Eに

は，バルクセラミクス Pb(Zr0.5Ti0.5)O3におけ
る値である 12.4 pm2/N と−4.06 pm2/N をそれ
ぞれ用いた。ξは，s11,s/s11,p

E である。Pt 上
部電極は PMnN-PZT 薄膜全体を覆っていると
仮定し，バッファ層と電極の厚さは無視した。 
 
(5) c 軸配向 PMnN-PZT エピタキシャル薄膜の
高温特性 
上記 PMnN-PZT 単結晶薄膜の誘電率，誘電

正接，強誘電体特性，および圧電定数の高温
特性を評価した。PMnN-PZT とバッファ層は，
PMnN-PZT/SrRuO3/LaSrCoO3/CeO2/YSZ/(100)Si
の積層構造を有し，(100)Si 基板上にヘテロ
エピタキシャル成長させた。次に，誘電率，
誘電正接，および強誘電体特性の評価のため
に，直径 500 μm の Pt 上部電極を形成し，
SrRuO3を下部電極としたキャパシタ構造を構
成した。一方，圧電定数は，圧電ユニモルフ
カンチレバーをダイシングによって作製し，
その印可電圧－先端変位の関係をレーザー
ドップラー振動計で取得することで算出し
た。試料はヒーターを用いて加熱し，その温
度はK型熱電対を試料に接触させて測定した。 
 
４．研究成果 
(1) 急冷法による Si 基板上への c 軸配向
PMnN-PZT 薄膜のエピタキシャル成長 
図 2 (a)は，急冷法によって形成した

PMnN-PZTエピタキシャル薄膜のXRD分析の結
果を示す。2θ/θ測定において，PMnN-PZT の
(001)面と(002)面に対する鋭いピークが見
られ，2 次元 XRD 像では，デバイリングのな
い明るいスポットが見られた。また，(001)  

 

面に対するロッキングカーブの半値幅は約
1.1°であった。極点図(図 2 (b))から， 
PMnN-PZT 薄膜の結晶格子は，Si 基板のそれ
に対して，面内方向に 45°回転してエピタキ
シャル成長していることが確認された。さら
に，透過型電子顕微鏡による断面観察像には，
残留応力による縞状模様は観察されたが，深
刻な転位や積層欠陥は観察されなかった(図
2 (c))。したがって，この PMnN-PZT エピタ
キシャル薄膜は，良好な単結晶性を有してい
ることが証明された。 
図 3 (a)は，XRD パターンの膜厚による違

いを示す。膜厚が増加すると，(400)面のピ
ーク強度が増加，すなわち，a ドメインが増
加することがわかる。図 3 (b)に，膜厚 0.5，
1，2，4 μm の c 軸配向比を示す。c 軸配向
比は，(004)面のピーク強度を，(004)面と
(400)面のピーク強度の和によって除したも
ので定義した。(400)面ピークが不鮮明の場
合は，2θ = 100°における強度を，(400)面
ピーク強度として採用した。その結果，c 軸
配向比は，膜厚 0.5 μmで 90%以上，膜厚 4 μ
m でも約 75%となった。したがって，MEMS で
一般的に用いられる膜厚において，c 軸に優
先配向した PMnN-PZT エピタキシャル薄膜を
Si 基板上に形成することに成功した。 
 
(2) 急冷法による Si 基板上への c 軸配向
PMnN-PZT 薄膜のエピタキシャル成長 

図 1 圧電ユニモルフカンチレバーの作製プロセス 

 1. Epitaxial growth of PMnN-PZT thin 
film by sputter deposition.

2. Patterning of Pt electrode by lift-off 
process.

5. Dry etching of buffer layers and Si 
substrate, and removal of photoresist.

3. Patterning of photoresist.

4. Wet etching of PMnN-PZT.

6. Release of unimorph cantilever by deep 
reactive ion etching.
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図 2 (a) 2 次元 X 線回折像と θ-2θ 走査パターン 

(b) PMnN-PZT 薄膜と(100)Si 基板の極点図解析 (c)
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図 4は，1 kV/cm の電界強度で測定した 1，
2，4 μm の PMnN-PZT 薄膜の比誘電率εr33を
示す。その結果，それぞれ 180，200，220 と
見積もられた。これらの値は，バルクセラミ
クス PZT や多結晶膜と比較して極めて低い。
また，比誘電率は，膜厚の増加とともに若干
増加した。c ドメインよりも a ドメインの誘
電率の方が大きいこと[4]，そして，膜厚が
増加するとaドメイン含有量が増加すること
を考慮すると，この傾向は妥当である。また，
誘電正接 tan δは 0.01～0.02 と測定され，
大きな膜厚依存性は見られなかった。 
 
(3) PMnN-PZTエピタキシャル薄膜を用いた圧
電ユニモルフカンチレバーの作製 
完成後のユニモルフカンチレバーを図5に

示す。長さ 200～2200 μm，幅 50～500 μm，
厚さ 25～45 μm のカンチレバーが良好に作
製されている。 
 

(4) 圧電特性と圧電振動 MEMS ジャイロのた
めの性能指数の評価 

 

 

 

図 6に，圧電定数 e31,fのの膜厚依存性を示
す。微細加工された薄膜の e31,fは，−14 C/m2

という比較的大きな値であった。そして，大
きな膜厚依存性は確認されなかった。また，
微細加工を施していない PMnN-PZT 薄膜の圧
電特性も，基板を短冊状に切断して作製した
カンチレバーを用いて評価したが[5]，その
値も，ほぼ同程度であった。したがって，本
研究の微細加工プロセスによる PMnN-PZT 薄
膜の劣化は確認されなかった。 
以上の実験から，ジャイロ等の圧電 MEMS

センサの性能指数(e31,f)
2/ε0εr33 は，約 110 

GPa と算出された。図 7 (a)と(b)に，Si 基板
上に形成された他の代表的な圧電薄膜の圧
電定数，比誘電率，および性能指数の比較を
示す。図より，この PMnN-PZT 薄膜は，大圧
電定数と低誘電率を両立する特徴的な圧電
薄膜であること，そして，その性能指数は，
一般的なPZT系材料の多結晶膜をはるかに凌
駕することがわかる[9]。したがって，この
圧電薄膜を用いることで，既存の性能を大き
く上回る圧電 MEMS センサを実現できる可能
性が示唆された。 
 

(5) c 軸配向 PMnN-PZT エピタキシャル薄膜の
高温特性 
図 8に誘電率と誘電正接の温度特性，図 9に
強誘電体特性を示す。誘電率および誘電正接
は，温度上昇にともなって増加し，450～500 
 

 

 

図 7 (a) Si 基板上に形成した他の代表的な圧電材

料の圧電定数，比誘電率の比較 (Pb(Mg,Nb)-PbTiO3, 

(PMN-PT)) (b) MEMS ジャイロのための性能指数

(FOM)の比較 
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図 6 圧電定数 e31,fの PMnN-PZT 薄膜の膜厚依存性 
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図 4 膜厚 1，2，4 μmの PMnN-PZT 薄膜の比誘電率 
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℃において極大値を示した。したがって，キ
ュリー点はこの温度近辺に存在すると考え
られる。また，図 10 より，抗電界は温度上
昇に伴い徐々に減少していった。一方，残留
分極値は，少なくとも 300℃までは変化が見
られず，450℃以降から有意な減少が見られ
た。ゆえに，脱分極温度は 300～450℃程度に
存在すると考えられる。これらキュリー点お
よび脱分極温度は，バルクセラミクス PZT と
比較して高い。また，図 10 に示すように，
室温で約−13.5 C/m2であった圧電定数 e31,fは，
温度上昇ととも徐々に上昇していき，250℃
においても，比較的大きな圧電性が維持され
ていることがわかった。 
以上から，急冷法によって Si 基板上に形

成した c 軸配向 PMnN-PZT 薄膜は，バルクセ
ラミクス PZT と比較して，高いキュリー点お
よび脱分極温度を有していることが示され
た。そして，250℃という高温下においても，
圧電性が保持されることが実証された[10]。
ゆえに，この PMnN-PZT 急冷膜を圧電トラン
スデューサ薄膜として用いることで，はんだ
リフ時などにおいて高温に加熱しても劣化
しない，もしくは高温環境でも動作可能な，
大きな圧電性を有する圧電 MEMS デバイスが
実現できる。 
 
(6) まとめ 
本研究では、急冷法を用いて Si 基板上に

形成した c軸配向 PMnN-PZT 薄膜の結晶性，c
軸配向性，圧電特性，誘電体特性，およびジ
ャイロセンサのための性能指数を評価した。
X 線回折や透過型電子顕微鏡観察の結果，得
られた PMnN-PZT 薄膜は，高い単結晶性を有
していることが証明された。また，圧電定数
e31,fと比誘電率εr33は，それぞれ約−14 C/m2，
約 200 と見積もられた。このように，大圧電
定数，低誘電率を両立する特性によって，圧
電 MEMS ジャイロの性能指数，(e31,f)

2/ε0εr33

は，約 110 GPa という極めて大きな値を示し
た。これは，従来の一般的な PZT 多結晶薄膜
の 5倍以上となる。さらに，高温性能を測定
し，この薄膜がバルクセラミクス PZT と比較
して，高いキュリー点および脱分極温度を有
していることを確認した。 
この高性能圧電トランスデューサ薄膜を

用いることで，既存のデバイスよりも高性能，
もしくは同等の性能でより小型の MEMS セン
サを実現できることが期待される。 
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