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Pb(Zr，Ti)03σZT)に代表される圧電体は，センサ・アクチュエータなど多岐にわたる用途

をもっ優れた機能性酸化物材料であり，薄膜化によるさらなる応用分野の拡大が期待され

ている.現在，圧電薄膜とその応用デパイスが直面している課題とし'c， (i)圧電 M捌 S

O狙.croelec加 mechnica1systems)デパイヌの性能指標となる，正および逆圧電特性を正確に評

価する規格化された手法が確立されていないこと， (i。圧電セ以サや圧電振動発電素子など

の寿命予測に必要な正圧電特性の長期信頼性に関して，劣化現象のメカニズムを含めて十

分な知見が得られていないこと，。日)圧電振動発電素子において，小型化・ー高出カ化およ

び環境振動への適応を同時に実現するこdが難しいこと，制一般に広く用いられている

PZTは環境負荷の高い鉛を含有するため，これに取って替わるような高い圧電特性を有す

る非鉛圧電体材料が求められていること，が特に重要であると考えられる.これらの課題

解決なしに圧電振動発電泰子を含む圧電MEMSデノ『イスのさらなる発展はありえない.そ

こで本論文では，圧電薄膜の正・逆圧電特性，長期信頼性，そして振動発電特性など一連

の材料評価を通じて，圧電薄膜の振動発電デバイス応用を前進させることを第一の目的と

して，以下の研究に取り組んだ.

圧電薄膜の正・逆圧電特性評価

第 2章では，圧電薄膜と基板からなるユニモノレフカンチレバーを用いて，圧電薄膜の正・

逆圧電特性評価を行った.評価結果から，正・逆圧電効果による横圧電定数le31.~をそれぞれ

算出し，両者の関係を明らかにした.正・逆圧電定数le31.~を算出ナる理論式は，線形圧電基

礎式上オイラーベノレヌーイ梁の理論を用いて導出し，これらの理論式に基づいて叩世lever

m抽 .odによモモア事特性輔結構築した.また，即脚di尚司uency)""グネトロン

スパッタリング法によ句作製した Si基板上多結品 PZT薄膜と MgO基板上エピタキシヤノレ

PZT薄膜を用いて，正・逆圧電効果の in位insicおよびe油国icな寄与を定量的に評価した.

Si基板上多結品PZT薄膜のjE.逆圧電定数劉le3担1

となつた.一方で， MgO基板上エピタキシャルPZT薄膜の正・逆圧電定数le31.~はそれぞれ

3.4C/m2および:'4.6-4，8 C/m2となり，結晶構造の違いによらず逆圧電定数が正圧電定数を上

回る結果となった.これは，正圧電効果が純粋な格子歪みだけの in凶nsicな寄与によるもの

であるのに対し，逆圧電効果は intrinsicな寄与に電界印加によるドメイン回転などの

e甜 insicな寄与が重畳されていることが原因であると考えられる.さらに逆圧電効果の場合，

エピタキシヤノレ PZT 薄膜では電界印加に対して線形な応答を示し，逆圧電定数le31.~は一定

の値となった.一方で，多結晶 PZT薄膜では電界印加に対して明らかに非線形な応答を示

し，逆圧電定数le31.~が印加電圧依存性を持つことが分かつた.この結果は，逆圧電効果にお

ける e油加icな寄与が線形・非線形な成分に分.けることができることを示唆している.この

ことから，エピタキシヤノレPZT薄膜の逆底電効呆院加紙凶icな寄与と extrinsicな寄与のう
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ち線形成分の和で表され，多結晶 PZT薄膜の逆圧電効果は， intrinsicな寄与と ex仕insicな寄

与のうち線形・非線形成分全ての和で表されることが分かった.今回確立した cantilever

methodによる正・逆圧電特性評価技術は伺ーのサンプルを用いて正・逆圧電定数の両方を

評価することが可能であるr また， cantilever methodは簡便かっ高精度な方法であり， PZT 

以外の薄膜圧電材料についても適用可能であることから，将来の圧電薄膜評価技術におけ

るスタンダードとして期待できる.

圧電薄膜における正圧電特性の信頼性評価

第 3章では，ステンレス基板上 PZT薄膜における正圧電特性の信頼性評価を行った.ま

た，振動発電素子への応用を前提とした振動発電特性評価も併せて行った.振動発電特性

評価の結果，長さ 13mm，幅5mm，厚さ 104仰nのユニモノレフカンチレバーの共振周波数

は320-350Hzとなり，加速度の増加に伴って硬化パネ効果による非線形伎が増大する結果

となった.また，最適抵抗値は加速度によらず約 12knとなり，加速度25mls2での最大出

力電力は 2.50μW，カンチレバー固定端における最大応カ振幅は 100MPaに達した.正圧電

特性の信頼性評価は， 3種類(応カ振幅29.8MPa， 80.0 MPa， 100 MPa)の加振強度でそれぞ

れカンチレバーへの入カ変位が一定となるよう適宜微調整を行い， 3日間 (2.59x 105秒間)

での出力電圧の変化を測定した.3日間の測定の結果，最大の応カ振幅となる 100MPaの条

件においても，信頼性評価前後で誘電特性の劣化や圧電薄膜およびステンレス基板の物理

的な破損は見られなかった.一方で，出力電圧(電力)の劣化は応力振幅80.0MPa以上で

観察され，応カ振幅 80.0阻a， 100 MPaの場合，出カ電力の低下率は時聞がー桁進む度にそ

れぞれ0.93%，5.8%となった.出力電力の時間変化から最小二乗法を用いて求めた回帰曲線

によると， 30年間加援し続けた場合の出カ電力の低下率は，それぞれ6.97%，31.5%となっ

た.従って，応力振幅 80.0MPa以下の条件下では， PZT薄膜は特に優れた正圧電特性の長

期信頼性を有しているものと期待できる.さらに，加振試験の有無による正圧電特性の経

時変化の比較から，正圧電特性の劣化の原因となる機械的負荷(応力)には一定の関値が

存在することが明らかとなった.また，力日接試験後の分極処理による圧電特性の回復から，

圧電特性劣化の原因は圧電薄膜の脱分極である可能性が高いことが示唆された.以上の結

果は，圧電センサや圧電振動発電素子などのデバイス設計やデバイス性能の寿命予測を行

う上で必要不可欠なものであるとともに，これまで明らかにされることのなかった新たな

知見でもある.

金属基板上圧電薄膜を用いた振動発電泰子

第4章では，ステンレス基板上PZT薄膜および非鉛系民.Na)Nb03(IO明薄膜の振動発電

応用に向けた素子設計および作製，そして振動発電特性評価を行った.20mmx20 mm，厚

(氏名: 辻浦裕一 NO.3) 

さ500!=のステンレス基板の両面から'スプレーエッチングによる微細加工を施すことで，

1l7mgの先端質量と厚さ 30μmの梁を有する長さ 10mm，幅 10mmのカンチレバーを作製

した.作製したカンチレバー上に厚さ 2μmのPZT薄膜と悶N薄膜をそれぞれ直接成膜す

ることで，圧電薄膜及び上部・下部電極の微細加工プロセスを必要としない簡易な作製プ

ロセスでの圧電振動発電素子を実現した.誘電特性・正圧電特性朝両により得られた PZT

薄膜および路lN薄膜の比誘電率11，と正圧電定数le31，Jjを用いて振動発電特性のFoM肺野reof

M町it)を算出したところ，PZT薄膜および悶N薄膜においてそれぞれ46.8-58.7 GPa， 3.40 -' 

5.15 GPaとなり，特にPZT薄膜において非常に優れた値を示した.周波数依存性，負荷抵

抗依存性，加速度依存性の 3項目について，加援器による振動発電特性評価を行った.周

波数依存性評価の結果，児T薄膜および剛N薄膜の岡振動発電素子は 100也前後の低い

周波数帯に共振ピークが観察され，カンチレパ一変位と出力電圧の周波数応答は良好に一

致した.一方で，両振動発電素子の周波数応答には大きな違いが見られた.負荷抵抗依存

性評価の結果， PZT薄膜および罰則薄膜の両振動発電素子の最適抵抗値はそれぞれ1Okn，

5k!1となり，加速度 10mls2における振動発電素子の最大出力電力はそれぞれ43.5μ.yv，14.9

μWに達した.加速度依存性制面の結果， Q値が加速度の上昇とともに減少する一方で出力

電力は増加し，実測値と理論式とも良好に一致することが確認された.以上より，非鉛剛N

薄膜を含めた金属基板よ圧電薄膜について，振動発電デバイス応用における有用性が示さ

れた.さらに，今回導出した出力電力の理論式を活用することで，より高出力かっ小型な

素子の設計を行うことが可能となり，今後の圧電振動発電技術の実用化につながるものと

期待される.

ト興会館、

気流による自励援動発電泰子

第 5章では，ステンレス基板上PZT薄膜の振動発電応用に関する新たな試みとして，気

流による自励鍍動を用いた圧篭振動発貫主素子を試作し，その振動発電特性評価を行った.

ステンレス基板 (20mm x-20 mm，厚さ 10μm，20μm，30 11m)の両面にP訂薄膜を成膜し

パイモノレフ構造とすることで発電特性向上を図るとともに，素子構成を基板と円柱状冶具〆

のみとすることで小型かつ簡易な構造を有するフラッダ状自励振動発電泰子を実現、した.

作製した自励振動発電泰子の迎え角依存性，振動特性，風速依存性の 3項目を明らかにす

るために，簡易風洞を用いた振動発電特性評価を行った.迎え角依存性評価の結果，基板

厚さ 20!=の発電素子には，風速5mls以上で大きな振動が発生し，特に迎え角が20。のと

きに風速8mlsにおいて最大変位が 21mm，最大出カ電圧が1.3V，聞となった.また，基板

厚さ 10問 1，30μmの発電素子においても同様に最適な迎え角は20。となった.FFr解析によ

る振動特性評価の結果，各基板厚さの発電素子において観察された振動の周波数は，各素

子の 1次固有振動数と良好に一致しており s 基板の厚さに関わらず気流による自励振動が
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素子に発生しているととを確認した.風速依存性評価の結果，基板厚さ 10仰1)，20 Ilrn， 30μm 

の発電素子の最大出力電カはそれぞれ，風速5.5mlsで2.50μW，風速8m1sで36.4件.w，風

速 12mlsで53.1μWとおった.この結果から，基板を薄くすることでカットイン風速を低

下させることができる反商，出カ電力も低下する傾向にあることが分かつた.また，基板

厚さが'10問1の場合には，気流による素子の反り返りが問題となり，発電可能な風速域が

狭まる結果となった.本実験で作製したフラッグ状自励振動発電泰子は，これまで報告さ

れている気流による圧電振動発電素子と違い，鈍頭物体など追加の機構なしに比較的低風

速域において自励振動を発生させることに成功した.また，電カ密度についても従来のも

のと比較して優れた値(0.64-5.4μW/mmろが得られ，ワイヤレスセンサノードなど一部の低

消費電力デバイスを動作させるのに必要な電力を供給することが可能であることが分かつ

た.今後，基板材料および素子形状の最適化に取り組むことで，より高出力かつ小型な気

流発電素子の実現も可能となる.

{別紙1) 論文審査の結果の要旨

氏名 社繍裕一

論文
圧電薄膜の庄電特性評価技術おまびその振動発電デパイス応用に関する研究

題目

区分 職名. 氏 名

主査 教授 神野伊策

審査室 副査 教授 磯野吉正

副査 教授 a 石岡謙司

国j 査

副査 印
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要 旨 J 

本論文は，機能性酸他物材料として様々な用途が期待される圧電薄践についてそのMEl幽援動発電技

術への応用の目的とし今，更後発に圧展電が期薄膜待応さ用れの基礎となる庄電特性評価技術に関する研究に関する内容であ
る.これらの技術は， る機能性材料のマイクロデバイス応用に関するきそを構築する

ものであり， その工内学容的で構な成技術されの確て立いがるこれまで強く求められてきた.
本論文除以下の

まず1章で本研究の位置づけ，研究背景および研究R的を明らかにした.

第2掌では，圧電薄膜の正・逆圧電特性評価技術に関する研究を報告している.圧電簿膜と基板からな
るユニモJレフカンチレパーを用いて， :iE.逆圧電効果による横圧電定数句1，fをそれぞれ算出する手法主提
案し，両者の関係を明らかにした.特に， RFマグネトロンスパッタリング法により作製したSi基板上多
結晶 PZT薄膜と MgO基板上エピタキシヤノレPZT薄膜を測定対象として，圧電効果の in凶nsicおよび
ex位insicな寄与を定量的に明らかにすることに成功している.測定の結果，:iE圧電効果が純粋な格子歪み
だけのinなinsicな寄与によるものであるのに対し，逆圧電効果はi泊位insicな圧電効果に電界印加による

ドメイン回転などの extrinsicな圧電効果が重是されていることが原因である事を示唆して多Eい緩る晶.逆圧電
効果の場合，..:r.ヒ・タキジャJレPZT薄膜では逆圧電定数esl，Cは一定の{直となった.一方で， tHi!ifa PZT薄

膜では電界印加に対して明らかに非線形な応答を示し，逆圧電定数e・s非1，fil線t形印加な電成分圧依区桝分け生を持つことが分
かった.この結果は，逆圧電効果における e対話nsicな寄与が線形 ることができる
ことを示唆している.今回確立した正・逆圧電特性評価技術は，同ーのサンプルを用いて五・逆圧電定数
の両方を評価する叩河宅であり，また簡便かつ高精度な方法であることから，圧時膜輔の標準技
術として期待されo.‘

第 3章では，圧電薄膜における正圧電特性の{言額性について報告している.ステンレス(SUS430)基板
目上 PZT薄膜における正圧電特性の信額性評価について， 4舎に振動発電素子への応用を前提とじた振動発

電特性評価を行った.振動発電特性評価の結果，加速度の増加に伴って硬化パネ効果による非線形性が増
大ずる結果となった.また， -その出カF訪日速度25mls2での2.50Jl.W，カンチレパー固定端における最大
応力振備は 100MPaに遣した.加援総験は8種類{応カ振幅29，8MPa， 80.0 MPa， 100 MPa)の加援
強度で，それぞれカンチレパーへの入カ変位が一定となるよう適宜微調整を行い， 3日間 (2.592x 105 
秒間)での出カ電圧の変化を測定した.3日捕の測定の結果，最大の応カ振幅となる 100MPaの条件に
おいても，信頼性間同前後で誘電特性の劣化や圧電薄膜およびステンレス基板の物理的な破損は見られな
かった.ー方で，出カ電圧(電カ)の劣化は応カ振幅80.0MPa以上で観察され，応カ振幅80.0:MPa， 
100 MPaの場合a 出カ電カの低下率は時聞がー桁進む度にそれぞれ0.93%，6.4%となった.出カ包カの
時間変化から最小二乗法を用いて求めた回帰曲線によると，30年間加援し続げた場合の出カ電カの低下率

圧優性はこ電aれのと経緯そたがれE時腕践圧夜ぞのら化脱れ電か分特のと&認性比な.72較っでの%長たお，か8期らる1ま可信，S%事正た箆実，と位圧性却な需がをっ有勝毎高た候試いし.験てのこ従後劣いとっ化のがるて分示のも，原極唆の賭冒絶さと抽磐週れと振酔たなに婿るよで以機る回き圧織上る.0の管的M結負特さh果荷性ら臥の風に仮下，園試の圧却復か条賓時か客件セにら輔下は，ンでpEザの信やほ包有.圧無特のE性電に闇Z諸値型Tよ穂露る訴白亙の動膜事軍原在指は情画符ず鴛帯繁区る陰

子などのデバイス設計やデバイス性能の寿命予測を行う上で必要不可欠なものであり，こ'れまで明らかに
されることのなかった新たな知見として今後の実用化において重要な結果である.
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第 4章では，金属基板上圧電薄膜を用いた振動発電素子について報告している.SUS430基板上 PZT薄

膜およびKNN薄膜の振動発電応用に向けた素子設計および作製，そして振動発電特性評価を行った.厚さ

500μmの SUS430基板の両面からスプレーエッチングによる微細加工を施すことで， 117 mgの先端質量

と厚さ 30μmの梁を有する長さ 10mm，幅 10=のカンチレバーを作製した.作製したカンチレバー上

に厚さ 2μmのPZTおよびKNN薄膜をそれぞれ直接成膜することで，圧電薄膜と上部・下部電極の微細加

工プロセスを必要としない簡易な作製プロセスでの圧電薄膜振動発電素子を実現した.SUS430基板上PZT
薄膜はωOU方向に優先毘向した多結晶ペロプスカイト構造を有していることが分かり， Si02成膜によって

SUS430基板上P盟、薄膜の結晶記向性の制御が可能であることが示された.一方， SUS430基板上KNN薄
膜は(OOU方向に単一配向した多結晶ペロブスカイト構造を有していることが確認できた.誘電特性宵面の結

果， PZTおよびKNN薄膜の比誘電率はそれぞれ470，768となったが，その誘電損失はそれぞれ0.0237，
0.27となり， KNN薄摸の誘電損失については改善の余地が残った.正圧電特性制面から， PZTおよびKNN
薄膜の正圧電定数Ie3l，f1はそれぞれ 14.0-15.6 C/m2， 4.81 -5.92 C/m2となり ，PZT薄膜については特に

優れた正庄電特性を有することが分かった.これらPZTおよびKNN圧電薄膜の振動発電特性評価を行った.

周波数依存性評価の結果， PZTおよびE剖N簿膜振動発電素子は100Hz前後の低い周波数帯に共振ピーク

が観察され，カンチレバー変位と出力電圧の周波数応答は良好に一致した.負荷抵抗依存性評価の結果， PZT
および.KNN薄膜鍍動発電素子の最適抵抗値はそれぞれ 10kQ， 5 kQとなり，加速度 10m/S2における振

動発電素子の最大出力電力はそれぞれ43.5μW，14.9μWに達した.加速度依存性評価の結果， Q値が加速

度の上昇とともに減少する一方で出力電カは増加し，実現l値と理論式とも良好に一致することが確認され

た.以上より，非鉛KNN薄膜を含めた金属基板上圧電薄膜について，振動発電技術応用における有用性が

示された.さらに，今回導出した出カ電力の理論式を活用することで，より高出カかつ小型な素子の設計を

行うことが可能となり，今後の圧電製振動発電技術の実用化につながるものと期待される.

第 5章では，気流による告励振動発電泰子について検討を行った.ステンレス(SUS304)基板上PZT薄膜

の新たなアプリケーションとして，自励振動を用いた気涜発電素子を提案し，試作および発電特性評価を行

った.3種類の基板厚さ (10μm，20 11m， 30 11m)の気流発電素子を作製し，基板の剛性の違いが発電性

能に与える影響について検証した.作製した気流発電素子は， 20=  x 20mmのSUS304基板の両面に

成膜された PZT薄膜とそれを固定する直径5=の円柱状冶具からなるパイモJレフ型の単純なフラッグ構

造を有しており，風向きに対じてある一定の迎角(0-1800 

)を持たせることで自励振動を発生させる.今回

の実験では，薄膜の特性の都合土，片面の PZT薄膜についてのみ気流による発電特性評価を行ったが，両

面の PZT薄膜を用いることで単純に 2倍の発電特性が期待できる.気流発電素子の発電特性問面は簡易風

潮を用いて行い，各発電素子における最適な迎角，各風速に対する援動状態および出カ電カを評価した.基

板厚さ 30μmの場合，迎角 20-30。において風速8m/s以降に気流による猿動を確認し，風速 12m/sに
おいて最大振動振幅 14=，最大出力電力 19μWを得た.FFT解析を用いた出カ電圧の周波数分析によ

り，各発電素子は 1次の共振周波数で振動しており，安定的な自励振動によって発電を行っていることが示

された.また，基板厚さを薄くすることで発電可能な風速域を低下させることができた一方，高風速域にお

いては発電素子が完全に反り返ってしまい，発電可能な風速域が狭くなる結果となった.しかしながら，今

回作製した気流発電素子は，マイクロデバイスを駆動させることができる水準に達しており，過去に報告の

ある比較的大型な気流発電素子に匹敵する高い出カ密度を実現した.今後パイモノレフ化，基板剛性および素

子形状の最適化に取り組むことで，より高出カかつ小型な気流発電素子の実現も可能となる.

6章では，本研究の成果について総括している.

本研究は，圧電薄膜の特性評価技術の確立を基礎として，圧電薄膜を用いた MEMS振動発電素子べの応

用に関する研究をまとめたものである.機能性薄膜材料がマイクロデバイスへと応用する際の基礎技術の確

立と共に，特に今後の実用化が期待されるエナジーハーベスト技術への展開に対して新しい知見と方針を示

した内容であり，その工学的な価値は高い.提出された論文は工学研究科学位論文評価基準を満たしており，

学位申請者の社浦裕ーは，博士(工学)の学イ立を得る資格があると認める.




