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論 文 内 容 の 要 旨

本論文は,高周波スパッタリング法を用いて製作した PLZT 〔(Pb,La)(Zr,Ti)03〕薄膜に関するも

ので,その製作法,得られた膜の評価,電気的性質,光学的性質,電気光学的性質およびその光導波路へ

の応用などについて行った研究結果を述べたもので, 8章より成る｡

第 1章では,PLZTセラミックスの研究の歴史とその諸性質や特長などについて述べ,また強誘電体薄

膜の研究の歴史と現状について概説 し,本研究の目的と内容を明らかにしている｡

第2章では, 高周波スパッタリング法による PLZT 薄膜の製作において問題となる基板材料,基板温

皮,ターゲットの組成などの諸条件について述べてある｡石英基板の場合には,基板温度が550℃以上な

らば PLZT膜が得られるが,500℃以下ではパイロクロア型の膜 しか得られず,基板温度が最も重要なパ

ラメータであり,そのほか基板の種類,成長速度,過剰の PbO添加量なども重要なパラメータであるこ

とを示 している｡

第3章では,サファイヤや SrTiO3単結晶基板を用いると,PLZT単結晶薄膜の成長が可能であること

を示 している｡基板の種類や基板温度の違いによる結晶規則性の良否を,Ⅹ線回折や電子線回折を用いて

評価 しているが,基板温度が約700℃で PLZT (111)//サファイヤ (0001), PLZT (100)//SrTiO3(100)

のエピタキシャル膜が得られ,750℃では菊池バ ンドが明瞭に見られる PLZT単結晶膜を得ている｡その

はかサファイヤ (01T2),GaAs(100),Gap(111),Si(111),Si(100)などの基板上の PLZT膜について

ち,同様の方法で評価 し考察を行っている｡またオージェ電子分光分析により;得られた膜の組成の定量

と膜厚方向の組成分布を調べ,薄膜の組成がターゲットのそれとほぼ同じであ り,膜厚方向の組成分布も,
()

表面層 (200A以内)を除き,ほぼ均一であることを示 している｡

第4章では, PLZT薄膜の電気的性質すなわち E,tan∂などの温度依存性,膜厚依存性を調べ,また

D-Eヒステリシス特性を求めている｡ その結果, これらの膜が強誘電性をもってお り,ターゲットの組

成を変化させることにより,キュリー点を移動させた り,膜の電気的特性を変化させ得ることを確かめて
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いる｡なお薄膜の性質をバルク特性と比較すると,誘電率は小さく抗電界が大きいが,これは表面層の存

在を仮定することにより一応説明できることを示 している｡

第 5章では,PLZT薄膜の光学的諸性質すなわち屈折率,透過率,分散特性,吸収係数等について述べ,

材料としての評価を行っている｡ 膜の屈折率は m-1ines測定と透過反射特性を用いて正確に決定でき,

Sellmeierの分散式でよく説明できることを示している｡ また サファイヤ基板上の PLZT単結晶膜を用

いて分散パラメータや 吸収係数を決定 し, 分散′<ラメ｢タの値は SrTi03や BaTi03のそれに近いこと

を明らかにしている｡なおこれらの光学的性質に影響を与える田子についても考察を行っている｡

第 6章では,PLZT薄膜の電気光学効果の測定法について述べ,この方法を用いることにより,得られ

た膜がかな りよい電気光学効果を示すことを確認 し,この薄膜を用いた反射型の光変調器が将来有望であ

ることを述べている｡

第 7章では,PLZT薄膜の一応用として,光導波特性を調べた結果について述べている｡サファイヤ基

板上の PLZT単結晶膜に光を導渡し, 減衰特性を測定して光導波路用材料として応用の可能性があるこ

とを示 している｡

第 8章では,本研究で得られた成果をまとめてある｡

論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨

PLZT〔(Pb,La)(Zr,Ti)03〕は透光性強誘電体セラミクスとして, 光エレクトロニクスの分野で注

目される材料の一つであるが,従来は通常窯業的手法 (ホットプレス法)により製作されているので,薄

板に研磨加工するのが厄介なだけでなく,単結晶薄板をつ くることは不可能であった｡本論文は高周波ス

パッタリング法を用いて PLZT薄膜を製作するための諸条件を明らかにするとともに,;この方法によれ

ば単結晶薄膜の成長も可能であることを示 し, 得られた PLZT薄膜の電気的,光学的ならびに電気光学

的諸特性を明らかにして応用への途を開いたもので,得られた主な成果ほっぎのとお りである｡

(1) 高周波スパッタリング法によりPLZT薄膜を製作 し得ることをはじめて明らかにし, 再現性よく

薄膜を製作するための諸条件 (基板温度,基板の種類,過剰 PbO添加量,雰囲気ガスの組成など)を明

らかにして,製作方法を確立した｡なお石英ガラスのようなアモルファス基板上では,(110)の配向性を

示 し,基板温度の上昇とともに配向性が強 くなることを示 した｡

(2) 基板にサファイヤや SrTiO3単結晶を用いると,適当な基板温度で PLZT単結晶の-テロエピタ

キシャル成長が可能なことをはじめて見出し,基板の材料とその面の方位ならびに基板温度の選択により,

PLZT単結晶膜の面方位も制御しうろことを明らかにした｡

(3)PLZTエピタキシャル険の結晶性と基板温度との関係を,X線回折,SEM, 反射電子線回折など

によって調べ,基板温度が高いほど結晶規則性が良くな り, 750℃で菊池バ ンドが見られる単結晶が成長

することを明らかにした｡なお単結晶膜の組成をオージェ電子分光法で分析し,ターゲット組成に近い組

成の膜が,厚み方向にほぼ均一に成長していることを確認 した｡

(4)PLZT薄膜の誘電的性質すなわち E,tan∂,D-Eヒステリシスなどを測定し,強誘電性の薄膜が

成長 していることを確かめた｡薄膜の誘電率や抗電界はバルクのそれをかな り異るが,それは表面層の存
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在が薄膜の場合にはとくに強 く影響を及ぼすためと説明している｡

(5) PLZT薄膜の光学的性質すなわち屈折率,分散特性,吸収係数などについて測定を行い,薄膜製作

条件との関連性を明らかにした｡m-1inesの測定により求めた屈折率が,基板温度700℃以上では,2.50
(〕

-2.52の値をとり,温度上昇とともに大きくなること,6328A の屈折率を基準にとり,屈折率の分散特

性から導いた分散パラメータの値が,SrTi03 や BaTiO3 単結晶の値に近い値をとることなどを明らかに

した｡

(6) 薄膜の電気光学効東の測定法を確立し,PLZT薄膜の電気光学効果を用いた光変調器が有望である

ことを実証し,またこの材料の光導波路用材料としての有用性を示唆した｡

以上, 要するに本論文はスパッタリング法を用いてはじめて PLZT の多結晶および単結晶薄膜を製作

する方法を確立 し,その光エレクトロニクス材料への応用の途を開拓したもので,学術上実際上貢献する

ところが少くない｡

よって,本論文は工学博士の学位論文として価値あるものと認める｡
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