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第 1 章 緒 論 
 

1.1  強誘電体単結晶の薄板化の研究背景 

強誘電体は誘電性，焦電性，圧電性，強誘電性，電気光学効果，音響光学効果，非線

形光学効果など多くの特徴ある物性を有する機能材料である．これらの物性は，コンデ

ンサ，センサ，アクチュエータ，トランスデューサ，光シャッタ，メモリ，フィルタ，

エネルギーハーベストなどの素子として，医療，計測，加工，情報通信，エネルギなど

の様々な分野で使用され，現代のエレクトロニクス社会を支える重要な機能素子となっ

ている．その中の一つの応用例として，超音波振動子がある． 

超音波振動子は，強誘電体材料を極板で挟みこんだコンデンサ構造をしており，極板

間に交流電圧を印加することにより強誘電体材料が伸縮し超音波を発信する．逆に，被

測定物からの反射波を受信することにより歪み電荷が発生する．したがって，発信と受

信間の時間 t[s]と音速 C[m/s]が分かれば被測定物までの距離 L=t･C/2[m]を計測すること

ができるため，このような音響送受信を行う超音波振動子は医用超音波診断装置やソナ

ーなどに用いられている． 

医用超音波診断装置は体内の患部や胎児を非侵襲かつリアルタイムに観察することが

できることから，核磁気共鳴イメージング(MRI)や X 線コンピュータ断層装置(X-ray CT)

と並び医療現場において重要な観察手段となっている．また，得られる画質の向上は詳

細な観察を可能にすることから高画質化が望まれている．医用超音波診断装置は図 1.1 に

示すように主に超音波診断装置本体と探触子から構成されている．また，一般に探触子

は図 1.2 に示すようにバッキング材，超音波振動子，音響整合層，音響レンズから構成さ

れており超音波診断装置本体と同軸ケーブルで繋がれている．超音波診断装置における

高画質化には探触子の高感度化，広帯域化，高分解能化が重要となる．この探触子の高感

度化，広帯域化を達成するには誘電性，圧電性，電気機械結合係数の高い超音波振動子材

料が要求され，高分解能化を達成するには超音波振動子の厚みを薄くすることが要求され

る．以下にそれらについて簡単に述べる． 
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図 1.1 医用超音波診断装置の概略図 

 

 

図 1.2 探触子の構造 

 

まず，探触子の高感度化には振動子と同軸ケーブル(50Ω)の電気的インピーダンスの

整合性をとることが重要となる．振動子の電気的インピーダンスは振動子の材質，共振

周波数，電極面積により決まる．振動子は図 1.3(a)のような単一振動子のほかに図 1.3(b)

のような複数の振動子を配列したアレイ振動子がある．医用超音波診断装置では，主に

電子走査式のアレイ振動子が用いられており，単一振動子に比べ 1 素子当たりの電極面

積が小さくなるため，ケーブルとの電気的インピーダンスの整合性をとるために比誘電

率が 5000 以上の超音波振動子材料が要求される． 

 

 
(a) 単一振動子                     (b) アレイ振動子 

図 1.3 振動子の種類 

 

探触子

超音波診断装置本体

音響レンズ

第2整合層

第1整合層

超音波振動子

バッキング材

同軸ケーブル

距離分解能

方位分解能

スライス分解能

強誘電体材料
電極
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これまで開発された各種超音波振動子材料の諸特性を表 1.1 に示す．1990 年に強誘電

体マグネシウムニオブ酸・チタン酸鉛((1-x)Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-xPbTiO3: PMN-PT)単結晶 1) 

が米国のペンシルベニア州立大学の Park と Shrout により発表された．従来，ニオブ酸

リチウム(LiNbO3: LN)単結晶やチタン酸ジルコン酸鉛(Pb(Zr, Ti)O3: PZT)セラミックスが

超音波振動子に用いられてきた．それらに比べ誘電性，圧電性および電気機械結合係数

が高いという長所を有していることから，超音波振動子に用いることで探触子の広帯域

化，高感度化が期待され，応用研究が盛んに行われている 2)15)-17)．また，韓国の Humanscan 

社は PMN-PT単結晶を振動子に用いた数 MHz 帯で動作する探触子の販売を開始してい

る 3)． 

 

表 1.1 各種超音波振動子材料の諸特性 

 

 

 続いて，探触子の高分解能化について述べる．探触子の空間分解能は図 1.2 で示した

ように，距離分解能，方位分解能，スライス分解能がある．この中で，距離分解能⊿𝑋は

パルス幅により決まり次式で表される 13)． 
 
 

⊿ X=
n λ

2
 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(1.1) 

 
ここで，n は 1 パルス幅の波数，λは波長[m]である．また，波長λと媒質中の伝搬速

度C [m/s]と周波数 f [Hz]との間には次式のような関係がある． 
 
 

λ =
C
f
 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(1.2) 

 
超音波診断装置において，音波を発信するのは探触子の振動子であり，その縦方向(ま

たは厚み方向)の共振周波数 f [Hz]は次式で表される 14)． 

Quartz

LiTaO3
LiNbO3

BaTiO3

*εr: Dielectric constant, d33: Piezoelectric constant,  k33: Electromechanical coupling

Single crystal

Single crystal
Single crystal
Poly crystal

Poly crystal
Poly crystal
Single crystal

Pb(Zr,Ti)O3
Pb[(Mg1/3Nb2/3)Ti]O3
Pb[(Mg1/3Nb2/3)Ti]O3 89 ~ 92

k33 [%]
11

19
17
48

77
73

1500 ~ 2100

d33 [pC/N]
2.0

5.7
6.0
149

760
820

4500 ~ 7300

εr

4.5

45
29

1250

5700
5900
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f = 

N
t
 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(1.3) 

 
ここで，N は周波数定数[Hz･m]，t は振動子の厚み[m]である． 

式(1.1)，式(1.2)，式(1.3)から次式が得られる． 
 
 

⊿ X=
n C t
2 N

 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(1.4) 

 
たとえば PMN-PT単結晶において n =5，C =1530m/s，N33=763Hz･mの条件における単体

振動子が真空中に浮かんでいる場合の，振動子の厚みと周波数および距離分解能の関係は

図 1.4のようになる．図より，超音波振動子の厚みを薄くすることにより音波の周波数が高

くなり分解能が向上することがわかる．ただし，音波は高周波数になるほど生体内での減

衰が大きくなる．したがって，超音波の到達深度が浅くなり，被測定物の厚みが増すほど

ノイズとの区別がつかなくなり測定・評価が困難となる．そのため，表 1.2 に示したよう

に被測定物の厚みや物質に応じて適正周波数が存在する． 

現状では振動子の材料特性上，5MHz 程度の比較的低周波帯で使用されているが，血管

や甲状腺などを診断するには 14MHz程度の高周波帯での動作が要求される．この周波数を

得るには式(1.3)より振動子の厚みを約 55m に薄板化することが求められる．ただし，実

際に探触子として使用するには，振動子の前後にバッキング材や音響整合層が取り付けら

れるため，振動子がクランプされ周波数が 1 割ほど低周波側にシフトする．つまり，実際

に周波数 14MHzを得るには振動子の厚みを約 50m まで薄板化することが要求される． 

 

表 1.2 被測定物の適正周波数 

 適正周波数 MHz 

成人腹部の臓器や心臓などの深い部位 2.5 ~ 5 

小児腹部の臓器や心臓などの部位 5 ~ 7.5 

血管や甲状腺などの浅い部位 7.5 ~ 14 
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図 1.4 振動子の厚みと周波数および距離分解能の関係 
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1.2 強誘電体単結晶の薄板化加工に関する従来の研究 

本節では強誘電体単結晶の薄板化加工に関する従来の研究について述べる．まず加工

法は大別して除去加工，変形加工，付加加工の 3 種類がある．LN や PMN-PT などの強

誘電体単結晶は，一般にチョクラルスキ法やブリッジマン法などによる融液成長法によ

り直径数インチのインゴットとして結晶育成される．そのため育成されたインゴットか

ら薄板を形状創成するには，各加工法の中でも除去加工が用いられる．図 1.5 に除去加

工の分類を示す．強誘電体単結晶は脆性材料であり，大きな力が作用する機械加工が困

難であることから，従来よりラッピングやポリシングなどの研磨プロセスにより薄板に

仕上げられている． 

 
図 1.5 除去加工の分類 

 

ラッピングは，被削材よりも硬質な砥粒(微粒子)を水などに分散させたラッピング液

を，被削材とラップ定盤(鋳鉄，錫，銅，ガラスなど)の間に介在させた状態でそれぞれ

を相対運動させることにより，ラッピング液中の砥粒が転動しながら被削材表面から微

量の切りくずを機械的に取り去ることで除去加工が遂行される．強誘電体単結晶のラッ

ピングでは，ラッピング液の砥粒に粒度 2000 番の緑色炭化ケイ素(SiC)または白色アル

ミナ(WA)が用いられる．その加工面はマイクロクラックの集積からなる脆性破壊面で

あり，表面粗さ 0.2m Ra 程度の梨地状の無光沢面である．加工面表層部には破砕層や

塑性歪み層など後述のポリシングに比べ大きな加工変質層が存在する． 

溶解除去加工

切くずを出す加工

熱的溶解

電気化学的溶解

切削加工

砥粒加工

放電加工

電子ビーム加工

レーザ加工

プラズマ加工

電解研磨

化学研磨

旋削

フライス加工

ドリル加工

高速加工

低速加工

研削

ショットピーニング

ラッピング

ポリシング
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ポリシングは，被削材よりも硬質な砥粒または軟質な砥粒を目的に応じて水などに分

散させた研磨液を，被削材とポリシャ(ポリウレタン，エポキシ，ピッチなど)の間に介在

させた状態でそれぞれを相対運動させることにより，研磨液中の砥粒が被削材表面から

極微量の切りくずを取り去ることで加工が遂行される．量産されている LN 単結晶ウェハ

のポリシングでは，加工面の表面粗さは 0.2nm Ra 程度の鏡面に仕上げられている．しか

しながら，エッジロールオフや面圧ムラなどにより 6m 程度の厚みムラが生じている． 

このようなラッピングやポリシングのほかに，強誘電体の薄板化加工法としてエッチン

グを利用した分極制御ウェットエッチング(Polarization Controlled Wet Etching: PCWE)法が

ある．PCWE 法は，走査型非線形誘電率顕微鏡(Scanning Nonlinear Dielectric Microscopy: 

SNDM)強誘電体プローブメモリの研究過程で開発された強誘電体単結晶の極薄板化加工

技術である．図 1.6 に PCWE法の概略図を示す．強誘電体はフッ化水素酸(以後はフッ酸と

称す)によってエッチングするとき，材料の自発分極の極性によってエッチングレートが異

なる．タンタル酸リチウム(LiTaO3: LT)の場合，正極面は負極面に比べほとんど溶けない．

したがって，最初に LT 単結晶がフッ酸に触れる面を負極面としておき，この負極面が負

電位となるように直流電圧を印加しておくと，結晶が厚いうちは分極は反転しないが，エ

ッチングが進行して結晶が薄くなり，電界強度が抗電界の値を超えた時点で分極が反転す

る．このとき，正極面はほとんどエッチングされないため，所望の厚さに達していない部

分，即ち負極面の部分のみを選択的に削ることが可能である．したがって，全面が正極面

に分極反転するまでエッチングを行えば，厚さ分布がほとんどない結晶が得られる 7)．こ

のように PCWE法は，エッチング前の結晶にある程度の厚さ分布が存在する場合でも，最

終的に得られる結晶の厚さを均一にすることができ，さらに結晶に印加する電圧値を変化

させることで厚さを任意に制御することが可能であるといった特徴を有する非常にユニー

クな薄板化加工法である 7)．たとえば，直径 3mm，厚み 1m の LT単結晶を PCWE法によ

り厚み 455nm(標準偏差 4.8nm)に加工できることが確認されている 7) 8)．ただし，PCWE 法

は原理上，適用できるのはシングルドメインの材料であり，エッチング液に濃度 46%のフ

ッ酸を用いた場合でも除去速度が 0.12m/hと非常に遅い．また  エッチング液に用いるフ

ッ酸は環境，人体に有害である． 

 
図 1.6 分極制御ウェットエッチング法 7) 

HF VDC

LiTaO3
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このほかに強誘電体の除去加工としてドライエッチングを用いた研究も行われている．

ウェットエッチングは，酸やアルカリなどの薬品溶液を用いた化学反応による処理プロ

セスであるのに対して，ドライエッチングは，プラズマ中の反応種(イオン，ラジカル，

高速中性粒子，ガス)を用いた化学反応，物理反応，化学・物理反応による処理プロセス

である．反応種と固体表面との相互作用により，固体表面には堆積，スパッタリング，

イオン注入の現象が生じる．スパッタリング現象は，入射イオンが固体構成原子と反応

して揮発性の生成物を形成して脱離する化学スパッタリングと，不活性イオンが固体表

面に照射される物理スパッタリングに大別される．また，イオンのほかにプラズマ中の

ガスやラジカルが同時に基板に照射される場合が多い．ドライエッチングにおけるイオン

の重要な役割は，イオンのもつ指向性制御による方向性エッチングである．ガスやラジカ

ルのみを用いた場合は，基本的には等方性形状となるが，イオンが同時に照射された場合

には，方向性形状が形成できる．この時，マスク材料と被加工材料とのエッチング速度比

である選択比を増大させることによって，より垂直性の良い加工形状が形成できる 9)． 

図 1.7 にドライエッチングを施した PMN-PT 単結晶の 1-3 型コンポジットを示す．図

1.7(a)は加工工程，(b)はフォトレジスト除去後の走査型電子顕微鏡像である 10)．反応種

に Ar イオンと C4F8ガスを用いることにより，各種エッチング法の中でも比較的除去速

度が速く 11.4m/h が得られる．また，ニッケルマスクを用いた場合の側壁角度は 70 度

が得られる 10) 11)．しかしながら，ラッピングやポリシングに比べると除去速度は遅く，

装置が高価である． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 加工工程           (b) フォトレジスト除去後の走査型電子顕微鏡像 

図 1.7 ドライエッチングを施した PMN-PT 単結晶の 1-3 型コンポジット 10) 
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各種加工法の中でも，振動子材料の薄板化加工は主にラッピングやポリシングなどの

研磨プロセスにより仕上げられている．しかし，これらの加工法は，振動子のエッジダ

レ，面圧むらによる形状精度の低下，振動子を保持するキャリアの剛性低下などにより

振動子材料の厚みを 50m 以下に高精度に仕上げることは極めて困難である．また，圧

力制御転写原理に基づくこれらの加工法は，形状創成能力の点で本質的な限界を持って

いる．そこで，運動制御転写原理に基づく研削加工の加工精度を研磨の領域まで引き上

げ，振動子の加工を一工程で行う超精密研削加工技術の確立が期待されている． 

研削加工は，ダイヤモンドやシリカなどの粒子を結合剤で固め成形したものを高速度

で回転させ，これを工具として，砥粒が被削材を除去する加工法であり，高速高温加工，

微小切削，多刃切削という特徴がある． 

一般に，研削加工を脆性材料に適用すると，その加工面はマイクロクラックの集積か

らなる梨地状の「脆性破壊面」となり，所要の寸法精度が得られない．それに対して，

1980 年の前半に Yoshioka らは脆性材料である水晶の研削において，工具と工作物の干

渉量を小さくすることにより金属の切削と同様な延性モード研削領域での研削が可能

であることを提唱した 4)．1993 年に Namba らは，光学ガラス BSC7 の超精密研削にお

いて，加工面に脆性破壊による割れやマイクロクラックの全くない延性モード研削面に

仕上げ，1.71nm Rz，0.114nm Ra の表面粗さを得るなど光学面に仕上げることに成功し

ている 5)．そして，2016 年に Hang らは，強誘電体であるタンタル酸リチウム単結晶の

超精密研削において，研削液に電解質を添加し液温を低く制御することにより試料厚み

97m まで薄板化加工できることを報告している 6)．このように，脆性材料である強誘

電体単結晶を厚み 97mまで超精密研削により仕上げることが可能であることが明らか

にされている．しかし次世代高周波超音波振動子に要求される試料厚み 50m を超精密

研削により形状創成可能かどうかは不明であり，強誘電体材料を素子として利用する際

に重要となる電気的特性に及ぼす研削加工の影響については検討されていない． 

そこで本研究では，超精密平面研削盤とダイヤモンド砥石を使用して，次世代高周波

超音波振動子として有望な PMN-PT 単結晶を超精密研削し，加工面の表面性状，表面

粗さ，研削抵抗などの測定を行うとともに薄板化加工を行い，PMN-PT 単結晶の研削特

性および高精度薄板化研削の可能性を明らかにするとともに，研削加工が PMN-PT 単

結晶の誘電特性に及ぼす影響について明らかにすることを目的とする． 
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1.3 本論文の構成 

本論文は，強誘電体 PMN-PT 単結晶の高精度薄板化加工に関するもので，ヌープ硬

さ，破壊靱性，加工面性状，表面粗さ，研削抵抗，比誘電率の観点から超精密研削によ

る高精度薄板化加工の可能性を明らかにすることを目的としている．本論文は 6 章から

構成されており，その概要を以下に述べる． 

 

第 1 章「緒論」では，強誘電体の物性と応用について触れ，その中でも超音波振動子

について述べている．また，医用超音波診断装置の高画質化に必要な探触子について述

べ，それを実現するための超音波振動子材料と厚みについて解説している．また，薄板

化加工の問題について触れ，解決する方法として超精密研削について述べ，本研究を行

うにあたって，研究の目的と意義について明らかにしている． 

 

第 2 章「強誘電体 PMN-PT 単結晶」では，本研究で取り扱う強誘電体 PMN-PT 単結

晶の物性および特徴を述べている．特に，組成比と結晶系の関係について触れ，各結晶

系における物性値の結晶異方性について述べている． 

 

第 3 章「PMN-PT 単結晶の機械的特性」では，加工面の破壊特性を決める因子である

被削材の硬さと破壊靭性を明らかにすることを目的とし，PMN-PT 単結晶に圧子圧入試

験を行いヌープ硬さおよび破壊靭性について実験的に検討している．PMN-PT 単結晶は

結晶面方位によりヌープ硬さが変化し結晶異方性が現れることを明らかにしている．ま

た破壊靭性は各種脆性材料の中でも極めて低く，PMN-PT 単結晶は軟く脆い性質の材料

であることを明らかにしている． 

 

第 4 章「PMN-PT 単結晶の精密研磨」では，PMN-PT 単結晶{001}面の材料本来の比誘

電率を明らかにすることを目的とし，各種砥粒(アルミナ砥粒，チタニア砥粒，緑色炭

化ケイ素砥粒，シリカ砥粒)を用いた研磨実験を行い加工面の表面性状，表面粗さ，研

磨除去能率などの研磨特性と熱処理前後における比誘電率を測定・評価している．その

結果，各種砥粒の中でもシリカ砥粒による研磨では，加工面に引っ掻き傷や砥粒の固着

の全くない鏡面が得られることを明らかにしている．脱分極試料の加工面には，材料自

身のドメイン構造に対応した凹凸模様が現れ，自発分極の正極側は負極側に比べ研磨除

去能率が高いことを示している．また脱分極試料に生じたドメイン構造に対応する凹凸
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模様は，試料を分極処理し研磨することにより消滅することを明らかにしている．シリ

カ砥粒で研磨した試料を適切な温度で焼鈍することにより加工の影響が皆無な材料本

来の比誘電率が得られることを明らかにしている． 

 

第 5 章「PMN-PT 単結晶の超精密研削」では，強誘電体材料の高精度薄板化加工法と

して超精密研削の可能性を明らかにすることを目的とし，PMN-PT 単結晶に超精密研削

を適用した際の加工特性および比誘電率に及ぼす影響について実験的に検討している．

その結果，加工条件により表面性状が異なり，表面性状を延性モード研削面と脆性モー

ド研削面，延性・脆性モード境界研削面の 3 種類に分類できることを明らかにしている．

適切な加工条件を選択することにより，表面粗さ 4.05nm Rz，0.443nm Ra の鏡面が得ら

れ，研削のみで厚さ 4 m の極薄板に加工できることを明らかにしている．また比誘電

率は加工条件により変化し，延性モード研削の範囲では，研削抵抗が低いほど比誘電率

の劣化が小さくなることを明らかにしている． 

 

第 6 章「総括」では，各章で得られた新たな知見を要約するとともに，今後の展望と

課題について述べている． 
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第 2 章 強誘電体 PMN-PT 単結晶 

 

2.1  PMN-PT単結晶の物性 

 結晶はその対称性により 32の結晶族に分類される．そのうちの 20の結晶族は対称中

心をもたず，物質に応力を加えると電荷が発生し，逆に電圧を加えると歪が発生する．

これらの現象を圧電性と呼ぶ．圧電性のある 20 の結晶族のうち 10 は自発分極(Ps: 

Spontaneous polarization)を有しており(外部電界を印加しなくても誘電分極が生じており)，

物質の温度を変化させると自発分極の大きさが変化し表面に電荷が現れる．この現象を

焦電性と呼ぶ．さらに，焦電性のある 10の結晶族のうち自発分極の向きが電界や応力に

より反転または回転する現象を強誘電性と呼び，このような物質を強誘電体という．し

たがって，強誘電体は，強誘電性，焦電性，圧電性，誘電性をあわせもっている． 

強誘電体は，1920年にチェコスロバキアの Joseph Valasek によりロッシェル塩(酒石酸

ナトリウムカリウム四水和物)の強誘電性が報告 1)されて以来，約 100年の間に数百種類

の強誘電体が発見・開発されている．本研究で取り扱う強誘電体 PMN-PT単結晶は 1990

年に米国のペンシルベニア州立大学の Park と Shrout がフラックス法を使いマグネシウ

ムニオブ酸鉛(PMN)とチタン酸鉛(PT)から育成した 2 成分系単結晶であり 2) 11)，自然に

は存在しない人造結晶である．表 2.1に代表的な強誘電体材料の諸特性を示す．PMN-PT

単結晶の圧電定数 d33は 1500~2100pC/Nであり，電気機械結合係数 k33は 86~92 %，比誘

電率は 4500~7000 である．この値は従来，産業界で多用されてきた PZT セラミックス

やニオブ酸リチウム単結晶，チタン酸バリウムセラミックスに比べ非常に大きいという

長所を有していることから，振動子に用いることで医用超音波診断装置の高性能化が期

待されている． 
 

表 2.1 代表的な強誘電体材料の諸特性 

 

電気機械結合定数 17 4886 ~ 92

比 誘 電 率

圧 電 定 数 760 149

5700 1250

155 115キ ュ リ ー 温 度 1210

29

61500 ~ 2100

4500 ~ 7000

130 ~ 150

7.9 5.5密 度 4.78.1

ヤ ン グ 率 11020

77k33

d33

Tc
0

T
33 εε

ρ

Y33
E

%

pC/N

C

 g/cm3

GPa

単結晶 セラミックス 単結晶 セラミックス

Pb[(Mg1/3Nb2/3)Ti]O3 Pb(Zr,Ti)O3 BaTiO3LiNbO3物　質　名



 

14 
 

PMN-PT単結晶の大きな比誘電率，圧電定数，電気機械結合係数は，PMN-PT(化学式: 

(1-x)Pb(Mg1/3Nb2/3)-xPbTiO3))の PTの組成比 xに強く依存する．図 2.1に組成比 xと圧電

定数の関係を示す 9)．この図からわかるように，組成比 x=0.30付近において圧電定数は

最大となる． 

現在 PMN-PT 単結晶の育成には，フラックス法よりも結晶の大型化が可能なブリッ

ジマン法が用いられている 8) 12) 13)．図 2.2にブリッジマン法の概略図を示す．ブリッジ

マン法はヒータで坩堝中の原料を溶融し，一方向に冷却することにより単結晶を育成す

る製造法である．この製造法で育成した単結晶インゴットは，結晶の成長方向に単調に

組成比が±8.1mol%変化するため特性値が変化し歩留まりが低いという問題がある．そ

こでこの問題を解決するために育成坩堝中に原料を連続供給することにより，30mm以

上の長さにわたって組成比を±2.0mol%以下に制御することで比誘電率，圧電定数，電

気機械結合係数の大きな高品質な単結晶インゴットが製造されている 15)．この結晶にお

ける比誘電率と圧電定数の関係は図 2.3に示すように正の線形関係がある 3)． 

PMN-PT単結晶は主に日本，米国，韓国，中国で結晶育成されており，JFEミネラル

㈱3)，TRS Technologies, Inc. 4)，CTS Co., Ltd.10)，Innovia Materials Co., Ltd.5)，iBULe Photonics 

Co., Ltd.6)，Ceracop Co., Ltd.7)などの結晶育成業者から購入できるようになってきている． 

 

 

図2.1 (1-x)Pb(Mg1/3Nb2/3)-xPbTiO3のPbTiO3組成比xと圧電定数の依存性9) 
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図 2.2 ブリッジマン法の概略図 14) 

 

 

 

図 2.3 比誘電率と圧電定数の関係 3) 
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2.2 PMN-PT単結晶の結晶構造 

PMN-PT 単結晶の圧電定数が最大となる組成比 x=0.30 近傍には，この結晶のモルフ

ォトロピック相境界(MPB: Morphotropic Phase Boundary)領域が存在する．その関係を表

したものが図 2.4である 8) 9)．たとえば，PTの組成比 xが 0.29の時に結晶の温度を室温

から徐々に上げていくと，結晶系は菱面体晶(擬立方晶)から正方晶へ構造相転移を起こ

す．この時の温度が図に示した相転移温度 Trtである．さらに結晶の温度を上げていく

と，正方晶から立方晶へ構造相転移を起こし，強誘電性は消滅する．この時の温度が図

中のキュリー温度 Tcである． 

 

 
図2.4 (1-x)Pb(Mg1/3Nb2/3)-xPbTiO3の相図

9) 

 

ここで PMN-PT単結晶の結晶構造について簡単に述べる．PMN-PT単結晶は，緩和型

(リラクサー)の PMN と，規則型の PT からなる全率固溶体単結晶である．PMN は複合

ペロブスカイト型構造であり，PT は単純ペロブスカイト構造である．まず，ペロブス

カイト型結晶構造について以下に述べる． 

ペロブスカイト型結晶構造とは，一般的には図 2.5に示すように結晶系の中でも立方

晶系をしており，ABO3という 3 元系からなる結晶構造で表されることが多い．また，

この構造の物質には結晶対称性の高い高温相から降温するにつれて中心対称性のもた

ない強誘電相へ相転移するものが多い．相転移点が高温にある物質は室温で圧電性を示

し，室温近傍あるいは室温以下にあるものは電歪効果を示す．ぺロブスカイト構造の単

位格子のイオン配置としては，単位格子の各頂点に A サイトのイオンが，各面心位置
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に Oイオンが，体心位置に Bサイトのイオンが位置しており，Aイオンと Oイオンは

同程度の大きさ，Bイオンは Aイオンよりも小さなサイズとなっている．したがって，

Aサイトイオンは 12個の Oイオンによって囲まれているので 12配位を，Bサイトイオ

ンは 6個の Oイオンによって囲まれているので 6配位をしている．しかし，厳密には B

サイトイオンは大きな局所電界を受けることによって八面体の中心位置から変位し，O

イオンからなる八面体も A サイトイオンの格子内で温度・電界に応じて適度に動く(歪

む)ことにより構造の非対称性が生じ強誘電性がみられる 16) 18)．逆に，この Aサイトイ

オンの単位格子が大きすぎると正八面体が変位しすぎて物性が失われる．このようなペ

ロブスカイト型結晶構造には単純ペロブスカイト構造，欠陥ペロブスカイト構造，層状

ペロブスカイト，ダブルペロブスカイト，複合ペロブスカイト構造がある． 
 

 

図 2.5 ぺロブスカイト型結晶構造 

 

次に，PMN-PT単結晶の PMNがとる複合ペロブスカイト構造について以下に述べる．

ペロブスカイト型結晶構造は，構成元素の条件が合えば複雑なペロブスカイト構造をと

ることが知られており，このことを複合ペロブスカイトと呼んでいる．以下に代表的な

複合ペロブスカイト型化合物の一般式を記す 17)． 

 

A2+(B2+
1/3B5+

2/3)O3     A2+(B3+
1/2B5+

1/2)O3 A2+(B2+
1/2B6+

1/2)O3 

A2+(B3+
2/3B6+

1/3)O3     A2+(B1+
1/4B5+

3/4)O3 (A1+
1/2B3+

1/2)B4+O3 

 

ここで，記号 Aおよび Bには次のような元素が入る． 

 

 

X

Y

Z

A site

B site

O2-
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A1+：Li,Na,K,Ag A3+：Bi,La,Ce,Nd 

A2+：Pb,Ba,Sr,Ca  

B1+：Li,Cu B4+：Ti,Zr 

B2+：Mg,Ni,Zn,Co,Sn,Fe,Cd,Cu,Cr B5+：Nb,Sb,Ta,Bi 

B3+：Mn,Sb,Al,Yb,In,Fe,Co,Sc,Y,Sn B6+：W,Te,Re 

 

これらの複合ペロブスカイト型化合物は，誘電率の値が温度に大きく依存することか

らその特徴を緩和型，規則型，緩和と規則型の中間型の 3種類に分けられている．特に，

Bサイトイオンが 1/3と 2/3の組み合わせによる化合物は緩和型を，1/2と 1/2の組み合

わせによる化合物は規則型の誘電特性を示すことが多いとされている．しかしながら，

前者の緩和型が散漫な相転移を示す理由はいまだ明らかにされていない． 

続いて PMN-PT 単結晶の結晶構造について述べる．PMN の基本格子であるペロブス

カイト格子の各イオン配置としては，ペロブスカイト格子の各頂点に Pb2+，各面心位置

に O2-，そして，体心位置に Mg2+と Nb5+のイオンが位置する構造をとり，体心位置のイ

オンの平均電荷が+4価となることで電気的中性が保たれている．他方，PTの各イオン

配置は，ペロブスカイト格子の各頂点に Pb2+，各面心位置に O2-，そして，体心位置に

Ti4+のイオンが位置する構造をとり，通常の 1 次相転移を起こす強誘電体として室温で

は正方晶系をしている．以上 2 種類の PMN 及び PT のキュリー点，それぞれ-98 度と

490度を組み合わせることにより，実用上好ましくない比誘電率の温度依存性を平坦化

させると共に，キュリー点を室温付近まで低下させている．なお，組成比 x=0.30 にお

ける転位機構は変位型と秩序無秩序型の 2つが共存している 19)． 

2.3 各結晶系における自発分極の方向 

先に述べたように PMN-PT単結晶は強誘電体であることから，図 2.6に示すように外

部電場により自発分極の方向を変えることができる．厳密には自発分極の方向は図 2.7

のように結晶系により異なる．未分極(または脱分極)状態における菱面体晶の自発分極

は[111]と等価な 8方向のいずれかを向いている．この状態で〈001〉方向に分極処理(自発

分極が反転するほどの大きな直流電圧を印加)すると〈111〉，〈1̅11〉，〈1̅1̅1〉，〈11̅1〉の 4方向

の分極ベクトルのみが存在することになる．これらの自発分極がそれぞれ影響を及ぼし

あうため自発分極は回転しにくくなり，ドメイン構造(自発分極の方向が整列した領域

構造)は電場の印加・除去に関わらず不変となるため，無ヒステリシス挙動を示すこと

になる．また，自発分極の方向が巨視的に揃うため比誘電率や圧電定数が大きくなる．



 

 

EPs Ps E
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第 3章 PMN-PT単結晶の機械的特性 

 

3.1  緒言 

単結晶材料の硬さは，純金属，合金，酸化物，化合物にかかわらず異方性を示すこと

が報告されている 1) - 5)．本研究の実験に用いた PMN-PTは単結晶であり硬さに異方性が

生じると推測されるが，その詳細は明らかになっていない．ところで，Si 単結晶や Ge

単結晶などの脆性材料の加工では，工具切れ刃と被削材の干渉量を臨界切込み深さ以下

に精密に制御することにより，マイクロクラックの無い延性破壊面が得られる 6) 7)．臨

界切込み深さは材料固有の値であり，被削材の硬さや破壊靭性と相関があることが報告

されている 8)．したがって，PMN-PT 単結晶において硬さの異方性が存在するならば，

臨界切込み深さも異方性が生じ，加工する方向により加工面の破壊形態が変化すると推

測される． 

そこで本章では，加工面の破壊形態を決める被削材の機械的特性を明らかにすること

を目的とし，微小硬さ計を使用して PMN-PT 単結晶の圧子圧入試験を行い，ヌープ硬

さの異方性および破壊靭性を実験的に検討した． 

 

3.2 ヌープ硬さ試験 

硬さ試験は大別して，引っかき硬さ試験，動的硬さ試験，押込み硬さ試験の 3種類に

整理できる．本節では，押込み硬さ試験法の中でも圧子の形状が材料の異方性を評価す

るのに適しているヌープ硬さ試験を行った． 

ヌープ圧痕のモデルを図 3.1に示す．ヌープ硬さは対稜角が 172.5°と 130°の菱形四角

錐形状をしたダイヤモンド圧子を試料表面に垂直に押込み，生じた圧痕の長軸方向の対

角線長さから計算される．ヌープ硬さ Hk [Pa]の計算式は JIS Z2251において次式のよう

に定義されている． 

 

2
4511

d
P.Hk  ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・（3-1） 

 

ここで，Pは荷重[N]，dは圧痕の長軸方向の対角線長さ[m]である． 



 

22 
 

    
図 3.1 ヌープ圧痕のモデル 

 

3.2.1 実験装置および方法 

本実験では，微小硬さ計（㈱島津製作所製 HMV-1）を用いてヌープ硬さを測定した．

図 3.2 に微小硬さ計の外観写真を，図 3.3 に概略図を示す．本装置の負荷機構は慣性荷

重の影響を極力少なくし，圧子の取付け軸や圧子自身の重量を数グラム以下にするため

にテコ式を採用している．荷重の加除はモータの回転により圧子が上下して行われ，可

能な負荷荷重は 0.09807 ~ 9.807 Nである． 

 

 
図 3.2 微小硬さ計の外観写真 
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図 3.3 微小硬さ計の概略図 

 

図 3.4に各結晶面におけるヌープ圧子の押込み方向を示す．図 3.4（a）は{001}面，図

3.4（b）は{110}面である．ヌープ圧子の押込み方向は， {001}面では，ヌープ圧子の長

軸方向が[010]となる方向を 0°とし，反時計回りに 15°ずつ回転させながら 0°から 360°

の範囲で硬さを測定した． {110}面では，ヌープ圧子の長軸方向が[110]となる方向を 0°

とし，反時計回りに 15°ずつ回転させながら 0°から 360°の範囲で硬さを測定した．圧子

の押込みは，圧痕に亀裂が生じない条件として負荷荷重 98mN，負荷時間 15sec，温度

23℃で行い，ヌープ硬さは式（3-1）より計算した．試料はフロート・ポリッシングに

より鏡面に仕上げられたものを使用した．ヌープ硬さは各方向につき 5回測定し，最大

最小値を除いた 3回の平均値を評価した． 

 

 
(a) {001}面 

 
(b) {110}面 

図 3.4 ヌープ圧子の押込み方向 

 

3.2.2 実験結果および考察 

 図3.5に各結晶面のヌープ硬さと圧子の押込み方向の関係を示す．図3.5（a）は{001}面，

（b）は{110}面である．図より，各結晶面ともにヌープ硬さは，圧子の押込み方向に強

く依存し周期的に変化する．{001}面のヌープ硬さは 600MPa から 800MPa の範囲で 4

回対称の余弦曲線となる．硬さは[010]と等価な方向で最小値を示し，[1̅10]と等価な方

向で最大値を示す．ヌープ硬さは短軸方向の変形抵抗に類似した特性を示すことから，

[010]方向は [1̅10]方向に比べ塑性変形しやすいといえる．他方，{110}面のヌープ硬さは

530MPaから 790MPaの範囲で 2回対称の変化となる．しかし，{001}面のような単純な

余弦曲線とはならない．ヌープ硬さは[110]で最小値を示し，[111]から[1̅1̅1]にかけて最

大値を示す．このように，PMN-PT単結晶のヌープ硬さは，結晶面により若干異なるが，
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図 3.7 ビッカース圧痕と破壊モデル 

 

3.3.1 実験装置および方法 

本実験では，ヌープ硬さ試験で使用した微小硬さ計（㈱島津製作所製 HMV-1）を使

用した．図 3.8に PMN-PT単結晶{001}面におけるビッカース圧子の押込み方向を示す．

ビッカース圧子の稜線方向が{001}面の[010]方向に対して 0°または 45°方向を向くよう

に圧子を押込んだ．ビッカース圧子の押込み荷重は 1.961N，温度は 23℃，負荷時間は

15secとし，破壊靭性は式(3-4)より計算した．なお，PMN-PT単結晶{001}面のヤング率

は，Viehland らの報告から 20GPa 11)を用いた．また，試料はフロート・ポリッシングに

より鏡面に仕上げられたものを使用した． 

 
図 3.8 ビッカース圧子の押込み方向 
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3.3.2 実験結果および考察 

PMN-PT 単結晶{001}面にビッカース圧子を押込み生じた圧痕の走査型レーザ共焦点

顕微鏡像を図 3.9に示す．図より，圧子の押込みにより生じた亀裂の伸展方向は圧痕の

稜線方向とは関係なく[010]と等価な方向に伸展し，各方向の亀裂長さは差がなかった．

また，圧子の稜線方向を[210]にした場合も同様に亀裂は[010]と等価な方向に伸展した．

Jin らや細野らは，PZN-PT 単結晶{001}面にビッカース圧子を押込んだ際に生じる亀裂

はドメイン壁に対して垂直方向または平行方向に伸展すると報告している 12) 13)．また，

このときの亀裂長さは方向により異なり，ドメイン壁に対して平行方向に比べ垂直方向

の方が短くなると報告している．細野らが用いた PZN-PT 単結晶と本実験で用いた

PMN-PT 単結晶は共にリラクサーとチタン酸鉛の固溶体であり，MPB の 23℃における

結晶系は菱面体晶である．しかしながら本実験では亀裂長さに異方性は確認されなかっ

た．これは，今回の実験で使用した PMN-PT 単結晶試料はシングルドメインではなく

マルチドメイン状態であるため，自発分極は菱面体晶で可能な方向にランダムに存在し，

ドメイン壁は巨視的に等方性となり亀裂長さが[010]方向と[100]方向で同じになったも

のと推察される．また図 3.10に示すように，試料の一部分で亀裂が [100]と等価な方向

以外にも伸展することが確認された．これは，組成比が試料全体でみると完全には均一

ではないことが原因であると推察される． 

 

 
（a） 稜線方向[010] 

 
（b） 稜線方向[110] 

図 3.9 PMN-PT単結晶{001}面のビッカース圧痕 

 
 

[100]

[010]

20m 20m

[100]

[010]
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図 3.10  PMN-PT単結晶{001}面のビッカース圧痕 
 

以上の実験で得られた PMN-PT 単結晶{001}面の破壊靭性を表 3.1 に，各種脆性材料

の破壊靭性を表 3.2 に示す．これらの表より，PMN-PT 単結晶{001}面の破壊靭性は

0.16MPa・m0.5であり，この値は，PZN-PT 単結晶{001}面の 0.38MPa・m0.5に対して 1/2

以下である．また，産業界で多用されている PZTセラミックスの 1.01MPa・m0.5に比べ

1/6以下と破壊靭性が小さい．つまり，PMN-PT単結晶{001}面は PZN-PT単結晶{001}面

や PZTセラミックスに比べ 2～6倍以上亀裂が伸展しやすい． 

図 3.11 に分極処理前後のビッカース圧痕の走査型レーザ共焦点顕微鏡像を示す．図

3.11(a)は分極処理前，(b)は分極処理後である．分極処理は試料表裏面に金を 100nm 成

膜することで電極を形成し，この電極間に電界 800V/mmを 10min室温にて印加するこ

とで自発分極の方向を巨視的に[001]方向に整列させた．図より，分極処理前に比べ分

極処理後はビッカース圧痕からの亀裂が伸展していることがわかる．これは電界を印加

したことによる逆圧電効果により試料が歪み，その応力により亀裂が伸展した結果であ

る．つまり，動的強度の必要となる PMN-PT 単結晶において，加工面に傷やクラック

を生じさせることは，容易に伸展する亀裂の起点を作ることになり，素子の寿命を低下

させるだけでなく，製造時の歩留まり低下を招く原因となる．特に PMN-PT 単結晶の

極薄板化加工を行う場合は，加工面に傷やクラックなどの破壊の起点となる損傷を生じ

[100]

[010]

20m



 

29 
 

させないよう，十分に注意しなければならない．また PMN-PT 単結晶における劈開の

面方位は不明であるが，分極処理前後における亀裂の伸展から[001]方向に割れやすい

傾向がある． 

 

表 3.1 PMN-PT単結晶{001}面の破壊靭性 

 

 

表 3.2 各種材料の破壊靭性 

 

 

 

（a） 分極処理前 

 

（b） 分極処理後 

図 3.11 分極処理前後のビッカース圧痕の走査型レーザ共焦点顕微鏡像 

 

図 3.12 に各種脆性材料の破壊靭性とヤング率の関係を示す．この図より破壊靭性と

ヤング率は相関があることがわかる．PMN-PT単結晶は各種脆性材料の中でも破壊靭性

およびヤング率が非常に小さく，軟く脆い性質の材料であることがわかる． 

KIC (MPa・m0.5)
[010] [100]
0.155 0.156Unpoled

Sample 2a(m) 2b(m) 2c(m) 2d(m)

12012028.128.0

Material ReferencesFracture toughness KIC (MPa・m0.5)Characterization
WC 14)12Ceramic

PZN-PT｛001｝ 13)0.38Single crystal

PZN 16)1.01Ceramic

Soda-lime glass 14)0.74Amorphous
Si｛001｝ 15)0.82Single crystal

Si｛110｝ 15)1.18Single crystal
Si｛111｝ 15)1.19Single crystal

100m

[100]

[010]

100m

[100]

[010]
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第 4 章 PMN-PT 単結晶の研磨加工 

 

4.1 緒言 

 PMN-PT 単結晶は，一般に融液ブリッジマン法 7)や固相成長法 8) 9)により育成される．

育成されたインゴットはワイヤーソーにより粗切断を行いウェハとした後，研削，ラッ

ピング，ポリシングなどの加工プロセスを経て所望の厚みに仕上げられる．PMN-PT 単

結晶は誘電性や圧電性などの物性を有する機能材料であることから，素子の形状創成で

は寸法・形状精度および表面粗さを満足するだけでなく，材料自身の機能を損なわない

ことが重要である． 

図 4.1はポリシングで仕上げた PMN-PT単結晶の厚みと比誘電率の関係を示している

1)．図より，PMN-PT 単結晶の比誘電率は厚み依存性があり，厚みが薄くなるほど比誘

電率は低下することが報告されている 1) 10)．そして，厚み 50m における比誘電率は約

3500 となり，医用超音波診断装置の探触子に要求される比誘電率 5000 以上を満たさな

くなる．比誘電率は本来，試料厚みに依存しない値であることから，このような比誘電

率の厚み依存性は加工の影響を受けたものと考えられる．しかしながら薄板化に用いた

ポリシングには粒径 0.05m のダイヤモンド微粒子を使用するとともにポリシング後に

400℃で 5 時間焼鈍処理を施していること，そして PMN-PT 多結晶セラミックスでは比

誘電率の厚み依存性がないなどのことから，PMN-PT 単結晶における比誘電率の厚み依

存性は材料本来の性質の可能性も否定できない．つまり比誘電率の厚み依存性が前者と

後者のどちらによるものか定かでない．したがって，このことを明らかにしておかなけ

れば第 5 章で行う研削実験において，PMN-PT 単結晶の比誘電率に及ぼす研削加工の影

響を正しく評価することはできない．このことを説明するために，たとえば図 4.2 のよ

うに研削加工を施した試料の厚みと比誘電率の関係が赤線のようになった場合につい

て考える．図 4.2(a)の黄色い線は比誘電率の厚み依存性が材料本来の性質である場合を

示している．この値よりも研削加工を施した試料の比誘電率が高いことから，PMN-PT

単結晶の比誘電率は研削加工を施すことにより向上する結果となる．一方，図 4.2(b)の

黄色い線は材料本来の比誘電率は厚み依存性がない場合を示している．この値よりも研

削加工を施した試料の比誘電率が低いことから，研削加工を施すことにより比誘電率は

劣化する結果となる．このように前者と後者では真逆の結論となり，比誘電率に及ぼす

加工の影響を正しく評価するには材料本来の比誘電率を明らかにしておく必要がある
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ことがわかる．また PMN-PT 単結晶の比誘電率は組成比や履歴に非常に敏感であるこ

とから，メーカの公称値や文献値ではなく，実際に取り扱う素材の比誘電率を明らかに

し把握しておくことが比誘電率に及ぼす加工の影響を正確に評価するうえで重要であ

る． 

そこで本章では，PMN-PT 単結晶本来の比誘電率を明らかにすることを目的とし，各

種砥粒を用いた研磨実験を行い加工面性状，表面粗さ，研磨能率などの研磨特性を評価

するとともに，薄板化した試料の熱処理前後における誘電特性を検討した． 

 

 

図 4.1 各種強誘電体材料の厚みと比誘電率の関係 

 

 
(a) 比誘電率の厚み依存性が材料本来の 

性質の場合 

 
(b) 材料本来は比誘電率の厚み依存性が 

ない場合 

図 4.2 各条件における厚みと比誘電率の関係 
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4.2 実験装置および方法 

 4.2.1 精密研磨 

図 4.3 に本実験で使用した平面研磨盤(豊田バンモップス㈱)の外観写真を示す．本装置

は，回転型の片面研磨盤である．定盤用の下部回転軸と試料用の上部回転軸の 2 軸から

構成されており，各軸の駆動用モータは独立している． 

図 4.4 および図 4.5 に研磨風景の写真と概略図を示す．試料は直径 100mm，厚み 7mm

の試料台にエレクトロンワックスを用いて 3 箇所貼り付け固定した．各箇所に，誘電特

性評価用の 4mm 角の試料 3 枚と，その周囲 3mm に縁ダレ防止用の同一厚み，同一加工

能率のダミー材を配置し，試料の厚みが均一に仕上がるようにした．試料台は加工装置

の上部回転軸に取付けた．この試料台は駆動ピンを介して上部回転軸のトルクのみを受

けて回転する機構となっており，加工圧は試料台と試料の自重の和により与えられる．

試料台は定盤との間で遊星運動する機構となっているが，揺動の機構はない．ポリシャ

はガラス定盤に貼り付け固定した．加工は，試料とポリシャの間に研磨液を介在させ状

態で相対運動させることによって研磨が行われる． 

加工条件を表 4.1 に示す．砥粒は緑色炭化ケイ素，チタニア，アルミナ，シリカの 4

種類を使用した．研磨液は砥粒を超純水に懸濁させたものを使用し，pH はスターラで

撹拌しながら塩酸と水酸化ナトリウムで調整した．表 4.2 に実験で使用した各種ポリシ

ャの仕様を，図 4.6 に各種ポリシャの走査型電子顕微鏡像を示す．スウェードタイプの

ポリシャは基布層とナップ層の 2 層から構成されている．基布層はポリエステル繊維，

ナップ層は発泡ポリウレタンであり，被削材と接触する発泡ポリウレタンは微細多孔質

な構造となっている．一方，不織布タイプのポリシャはポリウレタンを含浸したポリエ

ステル繊維が絡み合った単層構造である．なお，ポリシャの底部にはポリシャと定盤と

を接着するための接着剤が塗布している．定盤および試料台の回転数は 50min-1とした．

定盤の遠心力による研磨液の流出を防ぐため，定盤の外周に壁を設け，ポリシャの表面

が研磨液で常に覆われる状態にした．誘電特性評価用の試料は，片面ずつ両面を加工し

任意の厚みに仕上げた． 
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図 4.3 平面研磨盤の外観写真 

 

 

 
図 4.4 研磨風景の写真 

 



 

37 
 

 
図 4.5 研磨の概略図 

 
 

表 4.1 加工条件 

 
 

 

表 4.2 各種ポリシャの仕様 

Type Total thickness 

m 

Nap layer thickness 

m 

Hadness 

(Shore-A) 

Pore size 

m 

Foamed polyurethane 1377 448 65 68 

Polyester nonwoven cloth 1310 - 64 - 

Sample holder Dummy sample

Evaluation samplePolisher

Slurry

Platen

Slurry
Sample Single crystal PMN-PT {001}

Abrasives
Ave. grain diameter

Polisher

pH

Solvent
Grain concentration

pH adjusting agent
1～12
HCl, NaOH

SiO2

0.007m0.32m
TiO2

0.021m
Al2O3

m

0.013m
0.35m
m

SiC（GC）

Polishing pressure

Rotation of sample holder
Rotation of pad (φ330mm)

Ultra pure water
3～10wt%

Polyester nonwoven cloth
Foamed polyurethane

15～35kPa

50min-1

50min-1

-
-
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図 4.6 各種ポリシャの走査型電子顕微鏡像 

 

 4.2.2 フロート・ポリシング 

図 4.7 に本実験で使用した超精密平面研磨盤(豊田工機㈱)の外観写真と概略図を示す．

本装置は，超精密ダイヤモンド立旋盤の構造を有し，錫ラップを機上でダイヤモンド切

削することにより直径 460mm のラップ定盤を 1m 程度の平面度に形成できる 11)．この

錫ラップは切削後に取り外すことなく研磨用ラップとして使用するため，温度変化がな

い限りラップの平面度は研磨時も保持される．このことから，研磨時は研磨液の温度を

サーミスタで±0.02℃以内に精密に制御している．また，ラップ定盤の軸受部は静圧油

軸受を採用することで回転精度，吸振性，剛性を高めている． 

図 4.8 に研磨時の断面モデルを示す．フロート・ポリシングは，試料とラップの間に

研磨液を介在させた状態で相対運動させることにより生じる動圧を利用して，試料とラ

ップを非接触の状態で加工が遂行する．ラップの表面は，試料とラップの吸い付き防止

および研磨液供給のために 2 種類の溝が切ってある．一つ目の溝は，突っ切りバイトを

使用して幅 1mm，深さ 1mm，ピッチ 3mm の矩形波形状に切削されている．二つ目の
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溝は，一つ目の溝の凸面に先端半径 0.2mm のダイヤモンドバイトにより切込み 40m，

ピッチ 0.3mm の螺旋状に切削されている．試料はワークホルダ軸にユニバーサルジョ

イントの形式で取り付けられており，研磨圧は試料とワークホルダの自重の和により与

えられる． 

 

  

図 4.7 超精密平面研磨盤の外観写真と概略図 

 

 

 
図 4.8 研磨時の断面モデル 
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4.2.3 表面性状の評価 

 本実験では，表面性状の観察および表面粗さの測定には非接触表面形状測定装置，簡

易偏光顕微鏡，走査型プローブ顕微鏡，走査型共焦点レーザ(微分干渉)顕微鏡を使用し

た．以下にこれらの装置について詳述する． 

4.2.3.1 非接触表面形状装置 

 本研究で使用した非接触表面形状測定装置(ZYGO 社製 NewView200)の外観写真を図

4.10 に示す．この装置は走査型白色干渉法を使用して，非接触で試料の表面構造を 3 次

元測定することができる 8)．本研究では Mirau 型(×10)干渉対物レンズを使用し，イメ

ージズーム 2 倍にて測定を行った．この時の垂直分解能は 0.1nm，平面分解能は 1.1m，

最大測定範囲は 355m×267m である．非接触表面形状測定装置は，対物レンズ内の

参照面と試料表面との干渉強度を位相情報と空間周波数情報に変換し目的の 3 次元デ

ータを出力する仕組みとなっている．したがって，出力された結果には参照面の形状が

含まれることになる．この参照面の形状が目的の測定をした際に大きな影響を与える可

能性がある．そこで，加工実験を行う前に参照面の形状測定を行った．その結果を図

4.11 に示す．このように，参照面は 1.6nm Rz，0.15nm Ra の表面粗さを有している．よ

って，本研究では測定の際に参照面の形状の除去を行った．なお，本装置のシステムノ

イズは 0.7nm Rz，0.07nm Ra である．図 4.12 はフロート・ポリシングを施したゼロデュ

アの加工面を測定した結果である．図より，測定条件を最適化させることにより 0.9nm Rz，

0.08nm Ra の表面粗さが得られ，システムノイズと同等まで評価することが可能である． 

 
図 4.10 非接触表面形状測定装置の外観写真 
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図 4.11 参照面の形状 

 

 
図 4.12 フロート・ポリシングを施したゼロデュアの表面粗さ 

 

4.2.3.2 ナノサーチ顕微鏡 

図4.13に本研究で使用したナノサーチ顕微鏡(㈱島津製作所製SFT-3500)12)の外観写真

を示す．この装置は光学顕微鏡，走査型レーザ顕微鏡，走査型プローブ顕微鏡が一体化

した装置であり，測定範囲 2.56mm×2.56mm から約 0.1m×0.1m の間をシームレスに

拡大観察・測定することができる 9)．本研究では，上記の顕微鏡の観察・測定モードの

なかで走査型レーザ(微分干渉)顕微鏡および走査型プローブ顕微鏡を使用した． 

走査型レーザ顕微鏡は，レーザスポットを 2 次元走査し，対物レンズを高さ方向に移

動させることにより，非接触で試料の表面構造を 3 次元測定することができる．また，

共焦点ピンホールを使用することにより焦点位置以外からの反射光がカットされるた

め，コントラストの高い画像が得られる．さらに，微分干渉プリズムを用いることによ

-0.5

+0.5

nm

m

250
0

250

m0

0.920nm Rz
0.104nm rms
0.083nm Ra
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り試料表面のナノメートルオーダーの微小凹凸を可視化することが可能である．本装置

の測定範囲は使用する対物レンズの倍率およびレーザのスキャン幅により異なり，平面

方向は 2.56mm×2.56mm から 0.021mm×0.021mm であり，高さは 10mm である．なお，

最小空間分解能は，平面分解能は 0.12m，高さ分解能は 10nm である． 

走査型プローブ顕微鏡は，カンチレバー先端の探針を試料表面に微小な力で接触させ， 

2 次元走査することにより生じたカンチレバー先端のたわみ量を一定になるように，高

さ方向のピエゾ素子をフィードバック制御することで，試料表面の 3 次元データを出力

する仕組みとなっている．本装置の最大測定範囲は，平面方向は 30m×30m，高さ方

向は±2m である．システムノイズは 1.5nm Rz，0.17nm Ra である．なお，平面分解能

は探針の先端径に依存する． 

 

 

図 4.13 ナノサーチ顕微鏡の外観写真 

 

4.2.4 誘電特性の評価 

誘電特性の評価には比誘電率と誘電正接を使い，平行板コンデンサ法により測定した．

図 4.14 に金電極成膜前後の試料の外観写真を示す．図 4.13(a)は成膜前，(b)は成膜後で

ある．この図のように，試料の上下面 DC マグネトロンスパッタ装置(サンユー電子㈱製

SC-704MC)で厚み 100nm の金電極を成膜し，平行板コンデンサを作製した．電極の寸法

は，試料 4mm 角に対して直径 3.6mm と小さくすることにより，試料上下面の電極間の

短絡を抑止した．続いて，温度 25℃の大気中で，電極間に直流電界 800V/mm を 10min

印加し，試料厚み方向の[001]方向に分極処理を施した．図 4.15 に誘電特性測定システ

ムの外観写真と概略図を示す．比誘電率は，LCZ メータ(㈱エヌエフ回路設計ブロック
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製 NF 2340)を使用して，測定周波数 1 kHz，交流振幅 1 Vrms，直流バイアスなし，温度

25℃の条件で静電容量を測定し，次式より比誘電率εを計算した． 

 
ε=

C・t
𝜀0・𝑆

 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(5-1) 

ここで，C は静電容量 [F]，t は試料厚み[m]，𝜀0は真空の誘電率(8.85×10-12) [F/m] ，S は
電極面積[m2]である．なお，分極処理直後の静電容量は不安定なため，24 時間以上経過

した後に静電容量を測定した． 

比誘電率の温度特性は図 4.16 に示すような測定系を組んで測定した．試料はバネ端

子で挟みこみ，ケーブルを介して LCZ メータ(㈱エヌエフ回路設計ブロック製 NF 2340)

を使用して静電容量を測定した．試料の温度はバネ端子近くに配置した 2 つの温度セン

サーの平均値で評価した．試料の温度制御には，バキュームドライオーブン(東京理化

器機㈱製 VOS-300VD)を使用した． 

 

 

(a) 金成膜前 

 

(b) 金成膜後 

図 4.14 試料の外観写真 
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図 4.15 誘電特性測定システムの外観写真と概略図 

 

 

 

図 4.16 温度特性測定システムの概略図 
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4.3 各種砥粒で研磨した PMN-PT 単結晶{001}面の加工面性状 

4.3.1 アルミナ砥粒による加工面性状 

粒径の異なるアルミナ砥粒を用いて研磨した PMN-PT 単結晶{001}面の走査型レーザ

共焦点微分干渉顕微鏡(以後，微分干渉顕微鏡と称す)像を図 4.17 に示す．図 4.17(a)は平

均粒径 2.00m のアルミナ砥粒で研磨した加工面を示している．この加工面には研磨に

使用した砥粒に起因する引っ掻き傷がランダムな方向に無数に存在する機械的研磨面

となっている．また，よく観察するとランダムな方向に研磨しているのにもかかわらず，

[100]方向に縞模様が生じていることが確認できる．この加工面を非接触表面形状測定装

置を使い測定範囲 250m 角で測定した場合の表面粗さは 27nm Ra，397nm Sz である．

図 4.17(b)は平均粒径 0.60m のアルミナ砥粒を用いて研磨した加工面である．この図よ

り，平均粒径 2.00m で生じたような引っ掻き傷は減少し，方向性のある縞模様が支配

的な表面状態となっている．また，洗浄しても落ちない微粒子が加工面に固着している．

この加工面の表面粗さは 38nm Ra，390nm Rz であり，目視では半光沢面である．図 4.17(c)

は平均粒径 0.35m のアルミナ砥粒を用いて研磨した加工面を示している．この加工面

は平均粒径 0.60m と同様に方向性のある縞模様が支配的な表面状態となっているが，

微粒子の固着率が増加する．この加工面の表面粗さは 0.13m Ra，2.14m Rz である．

図 4.17(d)は，平均 1 次粒径 13nm のアルミナ砥粒を用いて研磨した加工面である．この

加工面は平均粒径 0.6m および平均粒径 0.35m と同様に方向性のある縞模様が支配的

な表面状態となっているが，平均粒径 0.35m のアルミナ砥粒で研磨した加工面よりも

さらに微粒子の固着率が高くなるとともに，図 4.18 のように微粒子が凝集し直径約 4m

の塊となっている．この加工面の表面粗さは 0.06m Ra，1.57m Rz であり目視では無

光沢面である． 

以上のように，砥粒径を小さくすることで引っ掻き傷のない加工面が得られるが，加

工面に微粒子が固着する現象が生じた．山下らは 2)，PMN-PT 単結晶の表面に微粒子を

塗布し熱処理すると，PMN-PT 単結晶の比誘電率や圧電定数などの電気的特性が大きく

変化すること報告している．したがって，微粒子が固着した加工面は PMN-PT 単結晶本

来の比誘電率を把握することを目的とする本実験には不適と判断し，砥粒の材質を変更

し研磨実験を行った． 
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(a) 平均粒径 2.00m 

 
(c) 平均粒径 0.35m 

 
(b) 平均粒径 0.60m 

 
(d) 平均 1 次粒径 13nm 

図 4.17 アルミナ砥粒による研磨面の微分干渉顕微鏡像 

 

 

(a) 測定領域 10m×10m 

 

(b) 測定領域 1m×1m 

図 4.18 加工面に固着した微粒子の走査型プローブ顕微鏡像 

 

 

 

 

10m

27nm Ra, 397nm Rz

10m

0.13m Ra, 2.14m Rz

10m

38nm Ra, 390nm Rz

10m

0.06m Ra, 1.57m Rz
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 4.3.2 チタニア砥粒による加工面性状 

次に，チタニア砥粒による研磨を行い加工面性状を評価した．図 4.19 に平均 1 次粒

径 21nm のチタニアで研磨した加工面の微分干渉顕微鏡像を示す．この図より，チタニ

ア砥粒を用いた研磨面は，アルミナ砥粒を用いた研磨面と同様に，加工面に縞模様が形

成されるとともに直径 10m 以下の微粒子が固着した．この微粒子は超純水や界面活性

剤などで洗浄しても取り除くことはできない．したがって PMN-PT 単結晶本来の比誘

電率を把握することを目的とする本実験には不適である．なお，この加工面を非接触表

面形状測定装置を使い測定範囲 250m 角で測定した場合の表面粗さは 0.01m Ra，

1.73m Rz であり目視では半光沢面である． 

  
図 4.19 平均 1 次粒径 21nm のチタニア砥粒による研磨面の微分干渉顕微鏡像 

 
4.3.3 緑色炭化ケイ素砥粒による加工面性状 

次に，緑色炭化ケイ素砥粒による研磨を行い加工面性状を評価した．図 4.20 に平均粒径

0.32m の緑色炭化ケイ素砥粒で研磨した加工面の微分干渉顕微鏡像を示す．図より，緑色炭

化ケイ素砥粒を用いた加工面は研磨によるランダムな方向の引っ掻き傷からなる機械的研

磨面となり，アルミナ砥粒やチタニア砥粒で生じたような微粒子の固着や方向性のある縞模

様は確認できない．しかしながら機械的研磨面は結晶構造の乱れた加工変質層が存在するた

め本研究目的には不適である．なお，この加工面を非接触表面形状測定装置を使い測定範囲

250m 角で測定した場合の表面粗さは 5.3nm Ra，50.6nm Rz であり目視では半光沢面である． 

図 4.20 平均粒径 0.32m の緑色炭化ケイ素砥粒による研磨面の微分干渉顕微鏡像 

10m

0.01m Ra, 1.73m Rz

10m

5.3nm Ra, 50.6nm Rz
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4.3.4 シリカ砥粒による加工面性状 

次に，シリカ砥粒による研磨を行い加工面性状を評価した．図 4.21 に平均 1 次粒径 7nm

のシリカ砥粒で研磨した加工面の微分干渉顕微鏡像を示す．この図より，シリカ砥粒で

研磨した加工面には引っ掻き傷や微粒子の固着は全く発生せず，加工面全面に方向性の

ある縞模様が形成された．走査型プローブ顕微鏡による測定結果から，この縞模様の幅

は約 1m，凸部と凹部の高低差は約 10nm であった．この加工面を非接触表面形状測定

装置を使い測定範囲 250m角で測定した場合の表面粗さは 3.5nm Ra，28.3nm Rzであり，

目視では半光沢面よりも鏡面に近い． 

  
図 4.21 平均 1 次粒径 7nm のシリカ砥粒による研磨面の微分干渉顕微鏡像 

 

続いて，シリカ砥粒による研磨面に形成された縞模様について明らかにするために以

下のように考察し実験を行った．先ず，PMN-PT は強誘電体であり微細構造として結晶

構造と微細組織(粒子の配列状態)との間に，自発分極の揃った領域からなるドメイン構

造が存在する．本実験で用いた PMN-PT 単結晶の結晶系は室温では菱面体晶であること

から，自発分極は[111]と等価な 8 方位のいずれかを向いており，{001}面では自発分極

の組合せにより図 4.22 に示した 71°，109°ドメイン壁からなるドメイン構造を形成す

ることができる 3) 4)．図 4.21 に示した研磨面には，このドメイン壁と同じ方位からなる

模様が形成されていることが確認できる．したがって研磨面に形成された模様は材料の

ドメイン構造が凹凸形状として現れたものと推察される．そこで，このことを確かめる

ために，一般に材料表面のドメイン構造の観察に用いられるウェットエッチング法を研

磨面に施した．ウェットエッチング法は分極の正負のエッチングレートの差を利用し，

ドメイン構造を凹凸形状として可視化させる方法である．エッチングされやすい自発分

極の極性は表 4.4 のように材料により異なる．本実験ではエッチング液として塩酸とフ

ッ化水素酸と超純水の混合溶液を使用して研磨面をウェットエッチングした．その結果

を図 4.23 に示す．図 4.23(a)は研磨面，(b)はエッチング面の走査型プローブ顕微鏡像で

10m

3.5nm Ra, 28.3nm Rz
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 続いて，図 4.24 にフロート・ポリシングを施した PMN-PT 単結晶{001}面のエッチン

グ前後の形状像を示す．フロート・ポリシングは，非晶質や単結晶材料において無歪・

無擾乱かつ超平滑な加工面が得られる加工法である．図 4.24(a)はフロート・ポリシング

面，図 4.24(b)はフロート・ポリシング面を約 600 nm エッチングしたときの形状像であ

る．これらの図からわかるように，エッチング前後で凹凸模様に大きな変化はなく，凸

部と凹部の高低差が大きくなっている．このことから，フロート・ポリシング面におい

ても精密研磨面と同様に自発分極の極性に対応したドメイン構造が凹凸形状として加

工面に現れる． 

 

 

 
(a) フロート・ポリシング面 

 

 
(b) エッチング後 

図 4.24 PMN-PT 単結晶{001}面の形状像(非接触表面形状測定装置) 

 

4.3.5 圧電応答顕微鏡(PRM: Piezo-Response Microscope)による自発分極の極性評価 

研磨面に形成された凹凸模様と自発分極の極性の関係を明らかにするために，圧電応

答顕微鏡(エスアイアイ・ナノテクノロジー㈱製 Nanocute/NanoNaviⅡs)による測定を行

った．図 4.25 にフロート・ポリシングを施した脱分極試料表面の圧電応答顕微鏡像を

示す．図 4.25(a)は形状像，(b)は PRM 像である．圧電応答顕微鏡は，走査型プローブ顕

微鏡の探針と試料間に交流電圧を印加することにより生じた試料の歪によるカンチレ

バーの変位をロックインアンプで計測することで試料表層部の分極状態を可視化する
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装置である．本装置における PRM 像は，自発分極の負極側が明るく表示され，正極側

が暗く表示される設定となっている．図 4.25 より，形状像の凸部は PRM 像上では明る

く表示されており，形状像の凹部は PRM 像上で暗く表示されている．つまり，形状像

の凸部は自発分極の負極側であり，凹部は正極側であること示している．したがって自

発分極の正極側は負極側に比べ研磨能率が高いことが明らかとなった． 

 

 

(a) 形状像 

 

(b) PRM 像 

図 4.25 フロート・ポリシングを施した PMN-PT 単結晶{001}面の圧電応答顕微鏡像 

 

 4.3.6 研磨液の酸・アルカリおよびゼータ電位の極性が異なる微粒子で研磨した加工面性状 

図 4.26 は各種砥粒を用いて同一試料を研磨した加工面の走査型プローブ顕微鏡像で

ある．図 4.26 における実験の順番は(a)→(b)→(c)→(d)である．(b)は(a)から研磨により約

755nm 除去した結果，(c)は(b)から約 77.8nm 除去した結果，(d)は(c)から約 73.8nm 除去

した結果である．図 4.26(a)および(b)はシリカ微粒子(平均 1 次粒径 7nm)，(c)はアルミナ

微粒子(平均 1 次粒径 13nm)，(d)はチタニア微粒子(平均 1 次粒径 21nm)による結果であ

る．図 4.26(a)および(b)より，研磨液の酸性・アルカリ性にかかわらず凹凸模様に大き

な変化は無く，試料の凸部が負極面，凹部が正極面となる．続いて，微粒子のゼータ電

位がプラスまたはマイナスの状態における研磨液を用いた研磨面の凹凸模様を確認し

た．図 4.26 の(a)および(b)の微粒子のゼータ電位はマイナス，(c)および(d)はプラスの状
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態における結果である．これらの図より，微粒子のゼータ電位の極性にかかわらず，試

料の凸部が負極面，凹部が正極面となる．また，チタニア微粒子の研磨液を pH9.0 に調

整し，ゼータ電位をマイナスの状態にしても試料の凹凸と極性の関係は変わらず，凸部

が負極面，凹部が正極面となる．これらの結果より，研磨液が酸性・アルカリ性および，

微粒子のゼータ電位がプラス・マイナスにかかわらず試料の凸部が負極面，凹部が正極

面となり，正極面は負極面に比べ研磨能率が高い．なぜ，自発分極の正極側が負極側よ

りも研磨能率が高いのかは現時点では不明である． 

 

 

(a) SiO2 (pH3.6，ゼータ電位：マイナス) 

 

(b) SiO2 (pH9.0，ゼータ電位：マイナス) 

 

(c) Al2O3 (pH5.1，ゼータ電位：プラス) 

 

(d) TiO2(pH4.7，ゼータ電位：プラス) 

図 4.26 各種砥粒で研磨した加工面の走査型プローブ顕微鏡像 
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4.4 分極状態の異なる試料の研磨特性 

 4.4.1 分極状態の異なる試料の作製 

以上の結果から，PMN-PT 単結晶は自発分極の極性により研磨能率が異なることが確

認された 18)．そこで，本節では分極状態の異なる 3 種類(脱分極，正極，負極)の試料を

作製し，それぞれに対して研磨加工を施し，表面性状および研磨能率を明らかにする． 

分極状態の異なる試料の作製手順を図 4.27 に示す．初めに，使用する試料の比誘電

率を確認するために，試料の上下面にスパッタで厚み 400nm の金電極を成膜し，温度

25℃の大気中で電極間に直流電界 800V/mm を 10min 印加し，試料厚み方向の[001]方向

に分極処理を施し，比誘電率を測定した． 

次に，結晶切断機を用いて試料を寸法 8mm×7mm に切断し 18 枚の試料を作製した．

各試料の厚みは約 0.4mm である．続いて，分極処理した試料を脱分極させるとともに

切断時の歪取りのために試料を大気中 480℃で 1h 維持し自然冷却により焼鈍した．こ

れにより試料は脱分極状態となり自発分極の方向はランダムな状態となる．脱分極した

ことを確認するために，再度，比誘電率を測定した． 

次に，この 18 枚の試料を 3 つに振り分け，分極状態の異なる 3 種類の試料を作製す

る．1 つ目の脱分極試料は，直径 100mm，厚み 10mm のセラミック試料台に，6 枚の試

料をエレクトロンワックスで試料台に固定した．加工面に金が付いていると研磨不能と

なるため耐水紙#2000(SiC)を使用し応力が極力加わらないように注意しながら試料表

面の金を完全に削り落とした．2 つ目の正分極試料は，焼鈍後の試料に分極処理を施し

し，比誘電率が回復したことを確認後，正極面が表(加工面)になるように 6 枚の試料を

試料台に固定し脱分極試料と同様に耐水紙で加工面側の金を削り落とし正分極試料と

した．3 つ目の負分極試料は，正分極試料と同様に，焼鈍後の試料を分極処理し，比誘

電率が回復したことを確認後， 負極面が表(加工面)になるように試料 6 枚を試料台に

固定し耐水紙で加工面側の金を削り落とし負分極試料とした．以上のようにして 3 種類

の分極状態の試料を作製した． 
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図 4.27 分極状態の異なる試料の作製手順 
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4.4.2 分極状態の異なる試料の加工面性状 

各種分極状態の試料の研磨特性を明らかにすることを目的とし，平均 1 次粒径 7nm

のシリカを超純水に 3wt%懸濁させた研磨液と発泡ポリウレタンポリシャを使用し，試

料台およびポリシャの回転数 50min-1，研磨圧 15kPa，温度 23℃の加工条件で PMN-PT

単結晶{001}面を片面研磨した．その結果得られた各種分極状態の試料における研磨面

の微分干渉顕微鏡像を図 4.28 に示す．図 4.28(a)は脱分極面，(b)は正分極面，(c)は負分

極面である．この図より，脱分極面にはドメイン構造に対応した凹凸からなる縞模様が

生じていることが確認できる．他方，分極処理を施した試料の加工面には脱分極面に生

じたような縞模様は確認できず，比較的平滑な加工面となっており，目視では完全に鏡

面である． 

 

 
(a) 脱分極面 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(b) 正分極面 

 
(c) 負分極面 

図 4.28 各種分極状態の試料における研磨面の微分干渉顕微鏡像 
 

図 4.29 に各種分極状態の試料における研磨時間と表面粗さの関係を示す．表面粗さ

の測定には非接触表面形状測定装置を使用し，測定領域 250m 角にて評価した．前加

工面は耐水紙#2000(SiC)による研磨面であり表面粗さを約 0.2m Ra に統一した．図より，

表面粗さは研磨時間に依存して変化し，その変化は試料の分極状態により若干異なるが，

10m

10m 10m

[100]

[010]
[001]
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研磨時間の経過にともない表面粗さは小さくなり収束する．3 種類の分極状態の異なる

試料において，表面粗さが最も早く収束するのは正分極面であり研磨時間 90min におい

て表面粗さは約 1nm Ra となる．他方，収束するのに最も時間を要するのは負分極面で

あり研磨時間 150min において表面粗さは約 1nm Ra となる．脱分極面は研磨時間 90min

において表面粗さは約 2nm Ra に収束するが，分極処理を施した試料に比べ粗面となる．

このように試料の分極状態により，表面粗さが収束するのに要する時間および到達する

表面粗さに違いが生じる． 

 

 
図 4.29 各種分極状態の試料における研磨時間と表面粗さの関係 

 

図 4.30 に各種分極状態の試料における研磨時間と研磨能率の関係を示す．図より，

研磨能率は研磨時間に依存して変化し，研磨時間の経過にともない収束する．本実験条

件において，最も研磨能率が高いのは正分極面であり 14.1m/h である．一方，最も研

磨能率が低いのは負分極面であり 7.5m/h である．このように，正分極面は負分極面に

比べ研磨能率が約 1.9 倍高い．したがって，素子の製造において分極処理を施した試料の

厚みを複数枚同時に均一に仕上げるには自発分極の極性を揃える必要がある．なお，脱分

極面は 12.1m/h であり正分極面と負分極面の間となる．この結果から，分極処理を施

した試料においても，自発分極の正極側が負極側に比べ研磨能率が高いことが確認され

た．この結果は，フロート・ポリシングを施した加工面の圧電応答顕微鏡による測定結

果と一致する． 
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図 4.30 各種分極状態の試料における研磨時間と研磨能率の関係 

 

図 4.31 に各種分極状態の試料における研磨面の走査型プローブ顕微鏡像を，図 4.32

に各種分極状態の試料における研磨面の断面モデルを示す．図 4.31 および図 4.32 の(a)

は脱分極面，(b)は正分極面，(c)は負分極面である．図 4.31(a)より，脱分極面は材料自

身の自発分極の極性に対応した凹凸が加工面に形成されていることが確認できる．凹凸

形状と自発分極の極性との関係は，図 4.32(a)の断面モデルで示したように凸部が負極，

凹部が正極である．他方，図 4.31(b)より，正分極面には脱分極面のような凹凸模様は

現れず比較的平坦面となっている．しかしながら，所々に高さ約 5nm の微小突起が生

じていることが確認できる．この突起は図 4.32(b)の断面モデルで示したように部分的

に負極となっている箇所が凸部として現れたのではないかと推察される．他方，図

4.31(c)より，負分極面には正分極面と同様に，脱分極面のような凹凸模様は現れず平坦

な面となっている．しかしながら正極面と異なり，加工面の所々に深さ約 5nm の微小

ピットが生じていることが確認できる．このピットは図 4.32(c)の断面モデルで示したよ

うに部分的に正極となっている箇所が速く研磨され凹部が生じたのではないかと推察

される．なお，走査型プローブ顕微鏡を用いて測定した各研磨面の測定領域 10m 角に

おける表面粗さは，脱分極面は 14.5nm Rz，3.09nm Ra，正分極面は 5.61nm Rz，0.324nm 

Ra，負分極面は 7.07nm Rz，0.526nm Ra である． 

以上の結果より，分極処理を施した試料の加工面は，脱分極試料に比べ表面粗さが小

さな面となることが明らかとなった．さらに，分極処理を施した試料の正分極面は負分

極面より表面粗さが小さい． 
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(a) 脱分極面 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
(b) 正分極面 

 
(c) 負分極面 

図 4.31 各種分極状態の試料における研磨面の走査型プローブ顕微鏡像 

 

   
(a)脱分極面             (b)正分極面                (c)負分極面 

図 4.32 各種分極状態の試料における研磨面の断面モデル 
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 4.4.3 研磨圧が研磨特性に及ぼす影響 

 研磨圧が各種分極状態の試料の研磨特性に及ぼす影響を調査した．研磨は平均 1 次粒

径 7nm のシリカを超純水に 3wt%懸濁させた研磨液と発泡ポリウレタンポリシャを使用

し，温度 23℃，試料台および研磨ポリシャの回転数 50 min-1 の条件で，研磨圧を 15kPa

から 35kPa の間で変化させ PMN-PT 単結晶{001}面を片面研磨した． 

 図 4.33から図 4.35に各研磨圧における各種分極面の走査型プローブ顕微鏡像を示す．

図 4.33 の脱分極面では，研磨圧に関係なく加工面に材料自身のドメイン構造が凹凸模

様として現れる．他方，図 4.34 の負分極面では，いずれの研磨圧においても脱分極面

のような縞模様は加工面に現れず，平坦面の所々にピットが存在する．図 4.35 の正分

極面では，いずれの研磨圧においても脱分極面で生じた材料自身のドメイン構造に対応

した凹凸模様は現れず，平坦面の所々に突起が存在する加工面となる．以上のように，

本実験条件範囲内における各種分極状態の加工面性状は研磨圧に依存せず，それぞれ特

有の表面状態となる． 

 

(a) 研磨圧 15kPa           (b) 研磨圧 24kPa           (c) 研磨圧 32kPa

図 4.33 各研磨圧における脱分極面の走査型プローブ顕微鏡像 

 

 

(a) 研磨圧 15kPa           (b) 研磨圧 24kPa           (c) 研磨圧 32kPa

図 4.34 各研磨圧における負分極面の走査型プローブ顕微鏡像 
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(a) 研磨圧 15kPa           (b) 研磨圧 24kPa           (c) 研磨圧 32kPa

図 4.35 各研磨圧における正分極面の走査型プローブ顕微鏡像 

 

 図 4.36 に各種分極状態の試料における研磨圧と表面粗さの関係を示す．表面粗さの

測定には非接触表面形状測定装置を使用し，測定領域 250m 角で評価した．この図よ

り，表面粗さと研磨圧は正の相関があり，滑らかな面を得るには研磨圧を低くする必要

があることがわかる．また，各種分極状態の試料の中で表面粗さが最も良いのは正分極

面であり，最も悪いのは脱分極面である． 

続いて，図 4.37 に各種分極状態の試料における研磨圧と表面粗さの関係を示す．表

面粗さの測定には走査型プローブ顕微鏡を使用し，測定領域 10m 角で評価した．図よ

り，この測定領域では表面粗さは研磨圧に依存しないことがわかる．表面粗さが最も良

いのは正分極面であり約 0.3nm Ra である．一方，最も悪いのは脱分極面であり約 3nm Ra

である．また，負分極面の表面粗さは約 0.5nm Ra である． 

図 4.38 に各種分極状態の試料における研磨圧と研磨能率の関係を示す．図より，研

磨能率は研磨圧に依存して変化することがわかる．研磨圧が 15kPaから 24kPaの間では，

研磨能率と研磨圧は正の相関がある．さらに研磨圧を高くすると研磨能率は減少に転じ

る．これは，研磨圧が高くなると研磨液が研磨面に流れ込みにくくなり，材料除去に寄

与する作用砥粒数が減少するためと推察される．このように研磨能率が最大となる研磨

圧が存在する． 
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図4.36 測定領域250m角における研磨圧と表面粗さの関係(非接触表面形状測定装置) 

 
図 4.37 測定領域 10m 角における研磨圧と表面粗さの関係(走査型プローブ顕微鏡)  

 
図 4.38 各種分極状態の試料における研磨圧と研磨能率の関係 
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4.4.4 比誘電率が研磨特性に及ぼす影響 

 材料自身の比誘電率が各種分極状態の試料の研磨特性に及ぼす影響を明らかにする

ために，平均 1 次粒径 7nm のシリカを超純水に 3wt%懸濁させた研磨液と発泡ポリウレ

タンポリシャを使用し，温度 23℃，試料台および研磨ポリシャの回転数 50min-1，研磨

圧を 15kPa の条件で，材料自身の比誘電率が異なる 3 種類(比誘電率 5800，6600，7100)

の PMN-PT 単結晶{001}面を片面研磨した． 

 図 4.39 に各種分極状態の試料における表面粗さと比誘電率の関係を示す．表面粗さ

の測定には走査型プローブ顕微鏡を使用し，測定領域 10m 角で評価した．図より，各

種分極状態の試料における表面粗さは，材料自身の比誘電率に依存せず一定となる．表

面粗さが最も良いのは正分極面であり約 0.3nm Ra である．一方，最も悪いのは脱分極

面であり約 3nm Ra であった．また，負分極面の表面粗さは約 0.5nm Ra である． 

 

 

図 4.39 測定領域 10m 角における比誘電率と表面粗さの関係 

 

図 4.40 に各種分極状態の試料における比誘電率と研磨能率の関係を示す．図より，

各種分極状態の試料における研磨能率は材料自身の比誘電率に依存しない．研磨能率が

最も高いのは正分極面であり約 14m/h である．一方，最も低いのは負分極面であり約

8m/h である．また，脱分極面は正分極面と負分極面の間となり約 11m/h である． 

以上の結果より，表面粗さおよび研磨能率は，材料自身の比誘電率に依存しない．つ

まり，自発分極の大きさに依存しない．また，研磨能率は比誘電率に依存しないことか

ら，ウェハの薄板化研磨において比誘電率の異なる試料を同時に研磨し厚みを揃えるこ

とは可能である． 
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図 4.40 各種分極状態の試料における比誘電率と研磨能率の関係 
 

4.4.5 ポリシャが加工面性状に及ぼす影響 

 ポリシャが PMN-PT 単結晶の表面性状に及ぼす影響を明らかにすることを目的とし，

表 4.2 に示した 2 種類のポリシャを用いて研磨を行った．研磨には超純水に平均 1 次粒

径 7nm のシリカを 3wt%分散させた pH4.6 の研磨液を使用し，研磨圧 15kPa，ポリシャ

と試料台の回転数 50min-1 の加工条件で，分極処理を施した各極面を研磨し，加工面を

走査型プローブ顕微鏡で観察した．図 4.41 に各種ポリシャで研磨した正分極面の測定領

域 30m 角における走査型プローブ顕微鏡像を示す．図より，発泡ポリウレタンポリシ

ャで研磨した加工面には所々に高さ約 5nm の微小突起が生じていることが確認できる．

一方，不織布ポリシャで研磨した加工面には微小突起の存在は確認できず比較的平滑面

となっている． 

 

  

(a) 発泡ポリウレタン 

 
(b) 不織布 

 図 4.41 各種ポリシャで研磨した正分極面の走査型プローブ顕微鏡像 
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 続いて，負分極面の研磨を行った．加工条件は正分極面と同じである．図 4.42 に各種

ポリシャで研磨した負分極面の走査型プローブ顕微鏡像を示す．図より，発泡ポリウレ

タンポリシャで研磨した加工面には所々に深さ約 5nm の微小ピットが生じていること

が確認できる．一方，図 4.42(a)を不織布ポリシャで研磨した結果が図 4.42(b)である．こ

の図より不織布ポリシャで研磨した加工面は微小ピットのない平滑面となることがわ

かる．なお図 4.42(a)のピットは，不織布ポリシャで深さ方向に 2.5m 研磨すると消滅す

ることから，発泡ポリウレタンポリシャにより生じた加工面の分極反転は試料厚み方向

に貫通していない． 
 

  

(a) 発泡ポリウレタン 

 
(b) 不織布 

図 4.42 各種ポリシャで研磨した負分極面の走査型プローブ顕微鏡像 
 
図 4.43は各種ポリシャで研磨した各分極面の測定領域 10m角における走査型プロー

ブ顕微鏡像である．この観察領域においても不織布ポリシャで研磨した加工面に突起や

ピットの存在は確認できない．表面粗さは正分極面は 0.30nm Ra，3.06nm Rz，負分極面

は 0.29nm Ra，2.71nm Rz であり各分極面ともに 0.3nm Ra の超平滑面が得られる． 

以上の結果より，強誘電体 PMN-PT 単結晶の研磨では，Si 単結晶ウェハの最終研磨で

用いられる発泡ポリウレタンポリシャで研磨すると加工面に欠陥が生じる．逆に Si 単

結晶ウェハの初期研磨で用いられる不織布ポリシャで研磨すると分極反転の生じない

超平滑面に仕上げることが可能である．ただし，研磨能率は不織布よりも発泡ポリウレ

タンの方が高い．したがって，強誘電体 PMN-PT 単結晶を効率よく研磨するには，初期

研磨では研磨能率の高い発泡ポリウレタンポリシャを使用し，最終研磨では分極反転を

生じさせずに超平滑面が得られる不織布ポリシャを用いることが望ましい．また，不織

布ポリシャによる実験結果より，分極処理を施した試料の加工面に生じた突起やピット

は，材料自身の欠陥や分極処理の不良ではないことが確認された． 
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図 4.43 各種ポリシャにおける加工面の走査型プローブ顕微鏡像 

 

 PMN-PT は強誘電体であり自発分極を有している．この自発分極は一般に電界や応力，

熱の影響を受けてベクトルが変化する 17)．この中でも，研磨中の PMN-PT はポリシャと

接触していると考えられ，この接触時の応力により自発分極が反転し加工面に突起が生

じたものと推察される．そこで，シングルドメイン試料の微小領域に応力を加えた後に，

その領域を研磨することで加工面に凹凸が生じるか実験的に検証した．試料には正分極

試料をあらかじめ不織布ポリシャで研磨し，分極反転のない試料を準備した．この試料

にヌープ圧子を押込みに局所的に応力を印加した．その後，再度不織布ポリシャで研磨

し圧痕周辺を走査型プローブ顕微鏡で観察した．その結果得られた，研磨前後における

ヌープ圧痕の微分干渉顕微鏡像と走査型プローブ顕微鏡像を図 4.44 と図 4.45 に示す．

図 4.45 (a)の赤い部分は，圧子の押込みにより盛り上がった塑性変形領域を示している．

図 4.45(b)の AB 間には周期的な凹凸が加工面に形成されていることが確認できる．この

周期的な凹凸の凸部は，圧子押込み時の応力により自発分極が反転し負極となった部分

であると考えられる．応力により分極反転した凸部は図 4.45(a)の AB 間の塑性変形領 
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域外の弾性変形領域に達していることが確認できる．以上の結果から，応力により自発

分極が反転し，反転した部分を研磨することにより加工面に突起が形成されることが実

証された． 

 

 

(a) 研磨前                             (b) 研磨後 

図 4.44 正分極面におけるヌープ圧痕の微分干渉顕微鏡像 

 

 

(a) 研磨前 

 

(b) 研磨後 

図 4.45 正分極面におけるヌープ圧痕の走査型プローブ顕微鏡像 
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4.4.6 研磨液の砥粒濃度が研磨能率に及ぼす影響 

研磨液の砥粒濃度が研磨能率に及ぼす影響を調べるため，平均 1 次粒径 7nm のシリ

カを超純水に懸濁させた研磨液と発泡ポリウレタンポリシャを使用し，温度 23℃，試

料台および研磨ポリシャの回転数 50min-1，研磨圧 24kPa の条件で，砥粒濃度を 3wt%か

ら 10wt%の間で変化させ脱分極した PMN-PT 単結晶{001}面を研磨した．その結果を図

4.46 に示す．図より，研磨液中の砥粒濃度を高くすると研磨能率は高くなる．これは，

砥粒濃度が高くなると材料除去に作用する砥粒の数が増すためと推察される． 

 

 
図 4.46 研磨液の砥粒濃度と研磨能率の関係 

 

4.4.7 研磨液の pH が研磨特性に及ぼす影響 

次に，研磨液の pH が脱分極試料の研磨能率に及ぼす影響について調査した．研磨は，

平均 1 次粒径 7nm のシリカを超純水に 3wt%懸濁させた研磨液と発泡ポリウレタンポリ

シャを使用し，温度 23℃，試料台および研磨ポリシャの回転数 50min-1，研磨圧 24kPa

の条件で，研磨液の pH を塩酸と水酸化ナトリウムを使用し 1 から 11 の間で変化させて

PMN-PT 単結晶{001}面を片面研磨した．図 4.47 に研磨液の pH と研磨能率の関係示す．

図より，研磨能率は研磨液の pH に強く依存し変化する．研磨能率は研磨液の pH1～3

の間では約 2m/h と低く，pH3.5 付近で 28.7m/h と最大となる．pH3.5 を超えると研磨

能率は単調減少し，pH10 付近で 0m/h となる．なお，本実験範囲内の pH では加工面

に微粒子の固着は確認されていない． 
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図 4.47 研磨液の pH と研磨能率の関係 

 

続いて，研磨液に使用した超純水，塩酸，水酸化ナトリウムおよびシリカ砥粒が研磨

能率に及ぼす影響について確認するため，以下の 3 種類の研磨液(① pH5.6 の超純水，

②超純水に塩酸または水酸化ナトリウムを加え pH1～8 に調整した溶液，③ 超純水に

シリカ砥粒を 3 wt%分散させて pH4.6 にした溶液)を使用して PMN-PT 単結晶{001}面を

片面研磨した．なお，超純水は空気中の二酸化炭素を吸収するため pH5.6 となる．図

4.48に各種研磨液の研磨能率を示す．図より，研磨能率は①および②は 0.0μm/hとなり，

③は 23.4μm/h となった．このことから，シリカ砥粒が研磨能率に非常に大きな影響を

及ぼしていることが明らかとなった． 

一般に 0.1m 以下の大きさの微粒子は溶液中で正または負に帯電しており，その表面

電位(ゼータ電位)は溶液の pH により変化する．またゼータ電位はある特定の pH で零と

なる等電点(IEP: Isoelectric point)が存在し，酸化物微粒子に固有の値である．微粒子は

等電点に近づくにつれて凝集し，等電点から遠ざかるにつれて分散する傾向がある．シ

リカ微粒子の溶液中における等電点は pH1～3 である．本実験ではシリカ微粒子の等電

点付近で急激な研磨能率の変化が生じていることから，シリカ微粒子の凝集・分散状態

が研磨能率に大きく関係しているものと推察される．そこで，このことを確認するため

に，シリカ微粒子とは等電点が異なるアルミナ微粒子を用いた場合の研磨液の pH と研

磨能率の関係を調査した． 
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図 4.48 各種研磨液の研磨能率 

 

 図 4.49 にアルミナ砥粒を用いて研磨した PMN-PT 単結晶{001}面の研磨能率と研磨液

の pH の関係を示す．研磨液は平均 1 次粒径が 13nm のアルミナ砥粒を超純水に 3wt%

分散させた懸濁液を使用した．この研磨液に水酸化ナトリウム溶液を加え，研磨液の

pH を 5～12 の範囲で変化させて研磨能率を確認した．なお，安定して研磨を行うため

に研磨圧を低荷重の 15kPa とした．図より，研磨能率は研磨液の pH に強く依存し変化

することがわかる．アルミナ砥粒はシリカ砥粒とは異なり，研磨能率の最大となる箇所

が pH7.5 付近と pH10.5 付近の 2 箇所に存在し，pH10.5 における研磨能率は 9.67m/h

であった．また，アルミナ砥粒が最も凝集するとされる pH9 の等電点における研磨能

率は 4m/h である． 

 以上の結果より，PMN-PT 単結晶{001}面において，シリカ砥粒およびアルミナ砥粒

による研磨能率が最大となる研磨液の pH は，コロイド微粒子が最も凝集するとされる

等電点ではなく，等電点から少し離れる結果となった．そこで，脱分極試料における各

種砥粒のゼータ電位の絶対値と研磨能率の関係を整理した結果を図 4.50 に示す．なお，

各種砥粒のゼータ電位は文献値 5)を用いた．図より，研磨能率は砥粒のゼータ電位に依存

して変化し，ゼータ電位の絶対値が 15～20mV の間に極大値が 1つ存在することがわかる．

すなわち，ゼータ電位の絶対値が 15～20mV になるように研磨液の pH を調整すれば最大の

研磨能率が得られる． 
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図 4.49 アルミナ砥粒における研磨液の pH と研磨能率の関係 

 

 
図 4.50 各種砥粒のゼータ電位の絶対値と研磨能率の関係 

 

続いて，シリカ砥粒の研磨液の pH を変化させた場合の加工面性状を調査した．研磨

には平均 1 次粒径 7nm のシリカを超純水に懸濁させた研磨液と発泡ポリウレタンポリ

シャを使用し，温度 23℃，試料台および研磨ポリシャの回転数 50min-1，研磨圧 24kPa

の条件で，研磨液の pH を塩酸と水酸化ナトリウムで調整した．図 4.51 に pH の異なる

研磨液で研磨した加工面の走査型プローブ顕微鏡像を示す．この図からわかるように，

研磨液の pH を変化させると加工面に形成されるドメイン構造が変化する．すなわち，

結晶系から予想されるドメイン構造が加工面に形成されていることから，加工面の結晶
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格子は保たれているものと考えられる．しかし，研磨によりドメインが再配列すること

から，加工面の結晶格子は研磨時の応力の影響を受け歪んでいるものと推察される． 
 

     
(a) pH1.0                   (b) pH3.0                   (c) pH3.5 

図 4.51 pH の異なる研磨液で研磨した加工面の走査型プローブ顕微鏡像 
 

4.5 精密研磨した PMN-PT 単結晶{001}面の誘電特性 

シリカ砥粒と発泡ポリウレタンポリシャを使用して PMN-PT 単結晶を任意の厚みに

薄板化研磨し，試料厚みと比誘電率の関係を調査した結果を図 4.52 に示す．この図より，

比誘電率は試料厚みに依存して変化し，試料厚みが薄くなるほど比誘電率は減少するこ

とがわかる．比誘電率は本来，試料厚みに依存しない値であることから，形状創成に用

いた研磨が加工面に加工変質層を生じさせ，比誘電率の低下させたものと推察される．

そこで，研磨した試料を焼鈍し，比誘電率が変化するか実験的に検討した． 

 

図 4.52 PMN-PT 単結晶{001}面の試料厚みと比誘電率の関係 
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図 4.53 に 研磨で試料厚み 72mに仕上げた PMN-PT 単結晶{001}面の誘電特性と熱処

理温度の関係を示す．熱処理は， 23℃から 250℃の範囲内の任意の温度で 1 時間維持し

自然冷却させて焼鈍した．その後，分極処理を施し，比誘電率および誘電正接を室温に

て測定した．図中の Trt は菱面体晶と正方晶の構造相転移温度を，Tc は正方晶と立方晶

の構造相転移温度を表している．また，菱面体晶と正方晶は強誘電相，立方晶は常誘電

相である．この図より，比誘電率と誘電正接は熱処理温度に依存して変化し，特に構造

相転移温度前後で大きく変化する．熱処理温度が 93℃の場合，比誘電率は 5518 と高い

が，誘電正接も 6.4%と高い．誘電正接が高いと発熱しやすく素子の特性が劣化する可

能性があるため実用上好ましくない．熱処理温度をさらに高くした 188℃における比誘

電率は 5657 と高く，かつ誘電正接は 0.99%と低くなる．このように，高い比誘電率と

低い誘電正接を両立させるためには，Tc よりも約 50℃以上高い温度で熱処理を行う必

要があることが明らかとなった． 

 

図 4.53 PMN-PT 単結晶{001}面の熱処理温度と誘電特性の関係 

 

以上の結果より，研磨で薄板化した PMN-PT 単結晶を約 200℃で 1h 焼鈍し，各試料

厚みにおける比誘電率を測定した結果を図 4.54 に示す．図より，研磨が施された試料

を適切な温度で焼鈍することにより比誘電率の試料厚み依存性は消滅することが明ら

かとなった．なお，熱処理前の研磨試料の比誘電率は試料厚みが厚いほど，材料本来の

比誘電率に近くなる．しかしながら，比較的厚い 370m 厚みにおいても比誘電率は材

料本来の値には達することはなく，比誘電率は約 10%劣化することがわかった． 
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図 4.54 熱処理前後における PMN-PT 単結晶{001}面の試料厚みと比誘電率の関係 

 

図 4.55 に熱処理前後の比誘電率の温度特性を示す．この図より，熱処理前後で構造

相転移温度が変化し，強誘電相の比誘電率は熱処理により全体的に増加していることが

わかる．また，熱処理前は Trt の構造相転移の変化が不明瞭であるのに対して，熱処理

後は比較的明瞭に現れている．鉛系圧電単結晶の Trt は応力により敏感に変化し 6)，圧

縮応力は比誘電率を低下させる事実を鑑みると，熱処理により試料内部の圧縮応力が解

放されたことにより，比誘電率が回復したものと推察される． 

 

 

図 4.55 熱処理前後の比誘電率の温度特性 
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図 4.56 に研磨試料の断面モデルを示す．この図は，研磨により加工面に残留圧縮応

力が生じ，低誘電率層が加工面表層部に形成され，試料厚みが薄くなるほど試料に占め

る低誘電率層の割合が増加するため，全体の比誘電率は小さくなり，焼鈍により残留圧

縮応力が解放され比誘電率が材料本来の値に回復することを表したものである．このモ

デルは直列のコンデンサの合成容量として次式で表すことができる．  
 

 
1
C
=

1
Cp

+
2

Cd
=

1
ε0S

(
tp
εｐ

+
2td
εd
) ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(4-2) 

 
ここで，C は静電容量[F]，ε0は真空の誘電率(8.854×10-12[F/m])，S は電極面積[m2]，t

は各層の厚み[m]，εは各層の比誘電率，pは高誘電率層，dは低誘電率層である．ただし，

このモデルは焼鈍によって回復する可逆的なダメージにおいて成り立つ． 

図 4.44 の実線は式(4-2)から計算した結果であり，同図における実験結果の傾向を良

く表していることがわかる． 

 以上の結果より，平均 1 次粒径 7nm のシリカ砥粒で研磨した試料を Tc よりも高い約

200℃で 1h 焼鈍することにより，加工の影響が皆無な材料本来の比誘電率が得られるこ

と，そして PMN-PT 単結晶の比誘電率は厚みに依存しないことが明らかとなった． 

 

 

図 4.56 研磨試料の断面モデル 
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4.6 結言 

 本章では，PMN-PT 単結晶本来の比誘電率を明らかにするとともに研磨加工による比

誘電率の劣化率を明らかにすることを目的とし，各種砥粒を用いた研磨実験を行い加工

面性状，表面粗さ，研磨能率などの研磨特性と熱処理前後における比誘電率を測定・評

価した．その結果得られた成果ならびに知見を以下に示す． 

 

1) 平均粒径 2.00m のアルミナ砥粒を用いた加工面は機械的研磨面となる．平均粒径

0.60m 以下の砥粒を用いることで引っ掻き傷は無くなくなり，ドメイン構造に対応

した凹凸模様が生じるとともに加工面に砥粒が固着し研磨不良となる．砥粒径が小

さくなるほど固着率は増加する． 

 

2) 平均 1 次粒径 21nm のチタニア砥粒を用いた研磨では，加工面にドメイン構造に対

応した凹凸模様が生じるとともに，砥粒が固着し研磨不良となるため，PMN-PT 単

結晶の研磨には適していない． 

 

3) 平均粒径 0.32m の緑色炭化ケイ素砥粒を用いて研磨した加工面は引っ掻き傷がラ

ンダムな方向に無数に存在する機械的研磨面となるが砥粒の固着は生じない． 

 

4) 平均 1 次粒径 7nm のシリカ砥粒を用いた研磨では，加工面に引っ掻き傷や砥粒の固

着の全くない鏡面が得られる．脱分極試料の加工面には，材料自身のドメイン構造

に対応した凹凸模様が現れる．凹凸模様と試料の自発分極の極性の対応は，凹部は

正極であり凸部は負極である．すなわち，自発分極の正極側は負極側に比べ研磨能

率が高い．脱分極試料に生じたドメイン構造に対応する凹凸模様は，試料を分極処

理し研磨することにより消滅させることが可能である．研磨能率は，自発分極の極

性および研磨圧，研磨液の pH，砥粒濃度，砥粒の材質に依存する．しかし，材料自

身の比誘電率には依存しない．表面粗さは，自発分極の極性および研磨液の pH，研

磨圧(測定領域 250m 角)，砥粒径に依存する．しかし，研磨圧(測定領域 10m 角)

および材料自身の比誘電率には依存しない．発泡ポリウレタンポリシャで研磨した

加工面には突起やピットが生じるが，不織布ポリシャで研磨することにより突起や

ピットのない超平滑面が得られる． 
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5) シリカ砥粒で研磨した試料を Tc よりも高い約 200℃で 1h 焼鈍することにより，比

誘電率の試料厚み依存性が無く，誘電正接の低い PMN-PT 単結晶が得られる．すな

わち，加工の影響が皆無な材料本来の比誘電率が得られる．また，PMN-PT 単結晶

の比誘電率は厚みに依存しない．なお，これらの結果は他の強誘電体結晶にも適応

できると考えられる． 
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第 5章 PMN-PT単結晶の超精密研削 

 

5.1 緒言 

強誘電体材料のウェハは，一般に研削やラッピング，ポリシングなどの加工プロセス

を経て目的の厚みに仕上げられる．最終工程で用いるラッピングやポリシングなどの研

磨加工は，ウェハのエッジダレや，面圧むらによる形状精度の低下，ウェハを保持する

キャリアの剛性低下による仕上げ厚みの限界などの問題がある．これらの問題を解決す

る方策として，Si単結晶ウェハの薄板化加工では超精密研削が用いられている．しかし

ながら，超精密研削を強誘電体材料へ適用した研究は極めて稀であり，加工特性や加工

が材料特性に及ぼす影響など不明な点が多いのが現状である． 

そこで本章では，強誘電体材料の高精度薄板化加工法として超精密研削の可能性を明ら

かにすることを目的とし，PMN-PT 単結晶に超精密研削を適用した際の加工特性および仕

上げ厚みの限界，比誘電率に及ぼす研削加工の影響について実験的に明らかにする． 

 

5.2  実験装置および方法 

5.2.1 超精密平面研削盤の構造および特徴 

はじめに本実験で使用した超精密平面研削盤の外観写真とシステム全体図を図 5.1お

よび図 5 2に示す．このシステムは，コンプレッサ，油圧ユニット，超精密平面研削盤，

数値制御装置から構成されている．超精密平面研削盤は立軸回転テーブル型である．主

軸は熱剛性を高めるために線熱膨張係数 1×10-7 /Kのスーパーインバを採用し，主軸外

径を砥石径外径と同じ 125mm とすることで研削時の負荷に対する剛性を高めている．

主軸および回転テーブルの軸受には静圧油軸受を採用し，高剛性・高回転精度・高吸振

性を得ている．主軸は砥石軸頭の送り用ボールネジの端にロータリー・エンコーダを設

置し，セミクローズド・ループの数値制御により最小 0.1m単位の位置決めが可能であ

る．また，図 5.3に示すように超精密平面研削盤と数値制御装置は外部からの振動を取

り除くため防振基礎上に設置されている．本装置の仕様と精度を表 5.1 および表 5.2 に

示す． 
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図 5.1 超精密平面研削盤の外観写真 

 

 

 

図 5.2 超精密平面研削システム 
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図 5.3 防振基礎の構造 

 

 

表 5.1 超精密平面研削盤の仕様 

項目 回転テーブル 砥石軸 

直  径 

回 転 数 

軸受方式 

駆動方式 

300mm 

0.0005～1.63min-1 

静圧油軸受 

テンションレスベルト駆動 

125mm 

2～3000min-1 

静圧油軸受 

ビルトイン 
 

 

表 5.2 超精密平面研削盤の性能 

項 目 方 向 回転テーブル 砥石軸 

剛  性 スラスト 108kgf/m 48.5kgf/m 

回転精度 

(10min-1) 

ラジアル 

スラスト 

0.06m 

0.02m 

0.08m 

0.05m 
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5.2.2 研削砥石 

 本実験では研削砥石にダイヤモンドホイールを使用した．その外観写真と形状寸法を

図 5.4 および図 5.5 示す．ダイヤモンドホイールはカップ型をしており，主に台金と砥

粒層から構成されている．台金の材質はアルミニウム合金である．砥粒層の砥粒は合成

ダイヤモンドを採用し，結合剤はビトリファイドボンドおよびレジンボンドの 2種類を

用いた．ダイヤモンドホイールの外径は 125mm，砥粒層の幅は 3mmである．表 5.3お

よび表 5.4に使用したダイヤモンドホイールの種類および粒径を示す．  

 

 

図 5.4 カップ型ダイヤモンドホイールの外観写真 

 

 

図 5.5 カップ型ダイヤモンドホイールの形状寸法 
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表 5.3 使用したビトリファイドボンド・ダイヤモンドホイール 

 
 

表 5.4 使用したレジンボンド・ダイヤモンドホイール 

 
 

5.2.3 研削加工 

研削加工は，カップ型砥石による立軸回転テーブル型の正面研削により行った．図

5.6 に試料と研削砥石の位置関係を，図 5.7 に加工点付近の外観写真を示す．回転テー

ブルと主軸の軸中心間は 87.5mmである．試料は，試料の進行方向に対して砥石が直角

に作用するように，テーブルの回転軸から 61.2mm の位置に設定した．試料は直径

100mm，厚み 7mm のアルミナセラミックス製またはステンレス製の試料台にエレクト

ロンワックスを用いて貼り付け固定した．この試料台を回転テーブル上のマシナブルセ

ラミックス製真空チャックに取り付け，試料を間接的に回転テーブルに固定した．この

回転テーブルを回転させることで試料に送りを与え，主軸を下降させることにより切込

みを与えた．本実験では，一定切込みのスルーフィードによるワンパス研削法により試

料を加工した．研削液は，水道水を使用し，砥石内側の主軸中心を貫通した供給管 1本

と砥石外側のノズル 4本の合計 5箇所から研削液を強制的に加工点近傍に供給した．ま

た，砥石のラジアル方向およびスラスト方向のツルーイングおよびドレッシングは，

GC400 スティック砥石を使用した．なお，真空チャックおよび試料台は事前に

SD200-J-75-B 砥石を使用して研削し，平行平面度を 1m 以下に仕上げることにより，

研削した試料の厚みが均一に仕上がるようにした． 
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図 5.6 試料と砥石の位置関係 
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図 5.9 研削抵抗 3分力と研削抵抗測定システムの概略図 

 

 

表 5.5 多成分動力計 9257Bの仕様 
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Fs

A/D

PC

Date logger
(Graphtec)

分解能

荷重負荷量

感度：Fn

Z軸方向の剛性
X軸、Y軸方向の剛性
各軸での共振周波数

　　：Fs, Ft

＜0.01N
50%
-3.5 pC/N

350N/m
1000N/m
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5.3 研削加工面性状の定義 

 イオン結合や共有結合からなる結晶材料は，融点が高く室温では塑性変形しにくいと

いう性質から，一般的な研削加工を施すと，その加工面は脆性破壊によるマイクロクラ

ックが集積した梨地状の無光沢面となる．しかし，脆性材料であっても除去単位を小さ

くすることにより破壊形態が変化し，Mn-Zn フェライト 1)や KDP2)，CaF2
3)などの結晶

材料において金属と同じような塑性流動加工が可能となることが知られている．  

 そこで，本節では研削条件を広範囲に変化させることで除去単位を変え，脆性破壊か

ら延性破壊の領域で研削し，加工面性状の領域分けを行うことを目的とする． 

図 5.10 に超精密平面研削盤とカップ型ダイヤモンドホイールを用い，砥石粒径，砥

石周速度，切込み，砥石 1 回転当りの送り，研削方向などの加工条件を変化させて

PMN-PT 単結晶{001}面を研削し，加工面を微分干渉顕微鏡で観察した結果得られた代

表的な加工面性状を示す．図 5.10(a)は SD200-J-75-B の砥石を使い，切込み a=2m，砥

石 1 回転当りの送り f=5m/rev，砥石周速 v=20m/s の加工条件で[010]方向に研削した 

 

 

(a) 脆性モード研削面 

 

(b) 延性モード研削面 
 

  

(c) 延性・脆性モード混在研削面 

図 5.10 PMN-PT単結晶の研削面の微分干渉顕微鏡像 

10m 10m
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結果であり，脆性材料における典型的な脆性破断面の集積よりなる脆性モード研削面で

ある．梨地状のこの表面を非接触表面形状測定装置を使い測定範囲 250m 角で測定し

た場合の表面粗さは 0.76m Ra，8.19m Rzである．図 5.10(b)は SD3000-J-75-B砥石を

使用して a=2m，f=5m/rev，v=20m/sの加工条件で研削した結果である．加工面は塑性

変形する金属の切削面と同様な砥粒切れ刃が通過した条痕から形成される延性モード

研削面 3)であり，目視では表面に全くマイクロクラックは見られない．この表面粗さは

0.889 nm Ra，9.32nm Rz である．図 5.10(c)は SD1500-J-75-B 砥石を使用して a=2m，

f=5m/rev，v=20m/sの加工条件で研削した結果であり，延性モード研削面の一部表面に

微小亀裂が見られる面，すなわち，延性・脆性モード混在研削面である．この表面粗さ

は 4.03nm Ra，34.7nm Rzである． 

上記の表面観察では見過ごすマイクロクラックが表面下に存在する可能性があるた

め，加工面を塩酸とフッ化水素酸の混合溶液を使用してエッチング 4)を行うことにより

表面下のマイクロクラックの有無を調べた．図 5.11(a)に，図 5.10(b)の延性モード研削

面をエッチングした表面の走査型レーザ共焦点顕微鏡像を示す．図 5.11(b)は図 5.11(a)

の黄色の枠内の領域の走査型プローブ顕微鏡像である．このように延性モード研削面は，

エッチングしても表面下にマイクロクラックは見られない．なお，表面には指紋のよう

な模様が生じているが，これは試料の自発分極の極性のエッチングレートの差により生

じたドメイン構造が高さ 80nmの凹凸として現れたものであり，マイクロクラックでは

ない． 

 

 

(a) 走査型レーザ共焦点顕微鏡像 

 

(b) 走査型プローブ顕微鏡像 

図 5.11 延性モード研削面のエッチング面 
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図 5.12は延性・脆性モード混在研削面のエッチング面の一例である．この場合は，表

面がむしられた部分は大きな窪みとなり，エッチング前に確認できなかったマイクロク

ラックが研削方向に生じている．このようなクラックは熱処理時の熱応力や交流電界を

印加した際の機械的応力により容易に進展し，振動子が破損する原因となる 5)ため振動

子の仕上げ面として好ましくない． 

 

 
図 5.12 延性・脆性モード混在研削面のエッチング面 

 

以上の結果より，加工条件により表面性状を脆性モード研削面と延性モード研削面，

延性・脆性モード混在研削面に 3 つに区別することができ，PMN-PT 単結晶{001}面を

研削のみでマイクロクラックの存在しない仕上げ面を生成させることができることが

判明した． 
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図 5.14 砥粒径と研削方向による加工面性状の変化 
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5.4.2 砥石周速度の影響 

続いて，砥石周速度が研削面性状に及ぼす影響を明らかにするために，砥粒径の異な

る砥石を使い，切込み a=2m，砥石 1回転当りの送り f=5m/revの条件で，砥石周速度

v を 1m/s から 20m/s の間で変化させて PMN-PT 単結晶{001}面を研削した．その結果を

図 5.15 に示す．図より，加工面性状は砥石周速度および砥粒径に依存して変化するこ

とがわかる．最大砥粒径 8m 以下(SD2400-J-75-B よりも細粒)の砥石では，本研削条件

の範囲内全域で延性モード研削が達成されている．他方，最大砥粒径 12m 

(SD2000-J-75-B)の砥石では加工面性状は砥石周速度により変化し，砥石周速度が 20m/s

以上では延性モード研削面が達成されるが，砥石周速度が 15m/s以下では延性モード研

削面内に脆性破壊による微細な割れが混在する延性・脆性モード混在研削面となる．一

般に，結晶の延性・脆性遷移は結晶中の転位の移動に支配されており，それは温度の上

昇にともない容易となる 6)．ダイヤモンドの研削では砥石周速度の増加にともない加工

点付近の温度が上昇し 7)，シリコン単結晶の切削では切削速度の増加にともない切刃-

試料間の摩擦熱により試料の温度が上昇し臨界切込み深さが増加することが報告され

ている 8)-10)．同様の現象が PMN-PT単結晶の研削で生じ，砥石周速度の増加にともない

延性モード研削領域が拡大したものと推察される．また，最大砥粒径 15m 以上

(SD1500-J-75-B よりも粗粒)の砥石では，この研削条件の範囲内では延性モード研削面

は得られない．砥粒径が大きく砥石周速度が遅いほど，研削面内の脆性破壊による割れ

が大きくなり，発生割合も増大する． 

 

 

図 5.15 砥粒径と砥石周速度による加工面性状の分類 
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5.4.3 切込みの影響 

図 5.16 は切込みが研削面性状に及ぼす影響を明らかにするために，砥粒径の異なる砥

石を使い砥石周速度 v=20m/s，砥石 1回転当りの送り f=5m/revの条件で，切込み aを 2m

から 20m の間で変えて研削した時の加工面性状である．図より，最大砥粒径 8m 以下

の砥石ではこの研削条件の範囲内全域で延性モード研削が達成されている．最大砥粒径

12m の砥石では切込みが 5.5m 以下で延性モード研削が達成されているが，切込みが

10.5m以上の領域では延性モード研削面内に脆性破壊による微細な割れが混在する．最

大砥粒径 15m以上の砥石では延性モード研削面は得られず，切込みおよび砥粒径が大き

くなるほど研削面内の脆性破壊による割れが大きくなり，発生割合も増大する． 

 

 

図 5.16 砥粒径と切込みによる加工面性状の分類 

 

5.4.4 砥石 1回転当たりの送りの影響 

砥石 1回転当たりの送りが研削面性状に及ぼす影響を明らかにするために，粒径の異

なる砥石を使い砥石周速度 v=20m/s，切込み a=2mの条件で，砥石 1回転当りの送り f を

1m/rev から 15m/rev の間で変化させて研削した時の結果を図 5.17 に示す．図より，

最大砥粒径 8m 以下の砥石では，この研削条件の範囲内全域で延性モード研削が達成

されている．最大砥粒径 15m 以上の砥石では，延性モード研削面は得られず，砥石 1

回転当りの送りがおよび砥粒径が大きくなるほど，研削面内の脆性破壊による割れが大

きくなり，発生割合も増大する． 
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図 5.17 砥粒径と砥石 1回点当たりの送りによる加工面性状の分類 

 

 以上の結果から，レジノイドボンド・ダイヤモンド砥石を用いた PMN-PT単結晶{001}

面の加工面性状と加工条件との関係について調べた結果，延性モード研削領域は砥粒径，

切込みおよび砥石 1回転当たりの送りを小さく，砥石周速度を速く，研削方向は[010]方

向とすることにより拡大することが明らかとなった． 

 

5.4.5 砥粒径とピット深さ 

 各種研削面を走査型レーザ共焦点顕微鏡を用いて96m×128mの視野で観察し，加

工により生じた脆性破壊部の深さを測定評価した．図5.18(a)はSD1000-J-75-B砥石で研

削した面の観測視野の1部分を示す．その中で最も深い痕を含む断面曲線を図5.18(b)に

示し，表面から最も深い痕の深さをピット深さと定義する．そのピット深さと使用した

ダイヤモンドホイールの平均砥粒径との関係を示したものが図5.19である．平均砥粒径

8.5mのSD2000-J-75-Bより小さい砥粒を用いた場合は，ピットは存在せず，平均砥粒径

11.5mよりも大きい砥粒を用いると砥粒径に比例してピットは深くなる．

SD2000-J-75-B の最大砥粒径は12mであり，この粒径以下のダイヤモンド砥粒を使っ

た砥石では延性モード研削が実現できることが分かる．図5.19の関係が一般的に成り立

つならば，延性・脆性モード混在研削面が得られる粒度が異なる3種類の砥石で材料を

研削することにより，延性モード研削が可能となる砥石の粒径目安が得られる． 
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(a) 正面図 

 
(b) 断面図 

図 5.18 研削面のピット深さの定義 
 

 
図 5.19 平均砥粒径とピット深さの関係 

 

図 5.20 に試料側面の走査型レーザ共焦点顕微鏡像を示す．本研究で使用した試料は

ウェハからダイシングにより切り出されているため図 5.20(a)のような荒れた面となっ

ている．この面をエッチングした結果が図 5.20(b)であり，加工方向に無数のクラック

の存在が確認できる．この側面に生じたクラックは研削時の応力により進展し，試料の
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エッジ部にチッピングを生じさせる原因となると推測される． 

そこで，試料の全側面(4 面)を研削で 50 m ほど削りとり延性モード研削面に仕上げ

た．そして，試料側面の状態が異なる 2種類(側面がダイシング仕上げの場合，延性モー

ド研削仕上げの場合)の試料に対して試料正面を延性モード研削し，コーナのチッピング

を比較評価した．図 5.21 に試料側面の状態が異なる試料における研削面の微分干渉顕微

鏡像を示す．図 5.21(a)は試料側面がダイシングにより仕上げられた場合であり，試料コ

ーナおよびエッジにチッピングが目立ち，その大きさは試料エッジから約 10mである．

一方，図 5.21(b)は試料側面が延性モード研削により仕上げられた場合であり，コーナお

よびエッジにおけるチッピング数は減少し，その大きさは約 0.5m 以下に抑制されてい

る．以上のように，試料側面をクラックの無い延性モード研削を施した後に，試料正面

を研削することによりチッピングの発生が抑制され，加工面品質が向上する．

 

 
(a) ダイシング面 

 
(b) エッチング後 

図 5.20 ダイシングが施された試料側面の走査型レーザ共焦点顕微鏡像 
 

 
(a) 試料側面：ダイシング仕上げ 

 
(b) 試料側面：延性モード研削仕上げ 

図 5.21 試料側面の状態が異なる試料における研削面の微分干渉顕微鏡像 
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5.5 レジンボンド・ダイヤモンドホイールによる表面粗さ 

5.5.1 累積研削量と表面粗さの関係 

 表面粗さに及ぼす累積研削量の影響を調べるため，SD3000-J-75-B の砥石を用い，

PMN-PT 単結晶{001}面を砥石周速度 v=20m/s，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev，切込

み a=2mの条件で，砥石のドレッシング直後から累積研削量が 19mm3になるまで研削

加工を行なった．その結果を図 5.22 に示す．この図より，PMN-PT 単結晶{001}面の表

面粗さは累積研削量の増加とともに減少し，次第に収束する傾向を示した． 
 

 
図 5.22 累積研削量と表面粗さの関係 

 
図 5.23に累積研削量 0.5mm3と 10mm3の時の表面粗さ 2次元プロファイルを示す．図

より，表面粗さは累積研削量の増加に従って高さ方向の成分が小さくなる．これは砥粒

の転動，摩耗により砥粒切れ刃の高さが揃うことによるものである． 

 

(a) 累積研削量 0.5mm3 

 

(b) 累積研削量 10mm3 

図 5.23 累積研削量による表面粗さの変化 
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図 5.25 各研削方向における平均砥粒径と表面粗さの関係 

 

5.5.3 砥石 1回転当たりの送りと表面粗さの関係 

図 5.26は表面粗さに及ぼす砥石 1回転当りの送りの影響を調べるため，SD3000-75-B

砥石を使用して，砥石周速度 v=20m/s，切込み a=5m，研削方向[010]の条件で砥石 1

回転当りの送り f を 1m/revから 100m/revの間で変化させて{001}面を研削した時の表

面粗さを示している．図より，表面粗さは fの関数であり，送りが小さい領域では比例

関係にある．しかし，広い範囲では非線形であり，送りが 40m/rev を超えると延性モ

ード研削から延性・脆性モード混在研削面に変化し急速に表面粗さは悪化することがわ

かる． 

 

図 5.26 砥石 1回転当りの送りと表面粗さの関係 
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5.5.4 切込みと表面粗さの関係 

図 5.27は研削表面粗さに及ぼす切込みの影響を調べるため，SD3000-75-B砥石を使用

して，砥石周速度 v=20m/s，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev，研削方向[010]の条件で

切込み a を 1m から 40m の間で変化させて{001}面を研削した時の表面粗さを示して

いる．図より，表面粗さは切込みに依存しない．これはこの研削方式の大きな特徴で大

きな切込みで能率的な超精密研削が可能であることを示す． 

 

 

図 5.27 切込み量と表面粗さの関係 

 

5.5.5 平均砥粒径と表面粗さの関係 

図 5.28は研削表面粗さに及ぼす砥粒径の影響を調べるため，砥石周速度 v=20m/s，切

込み a=2m，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev，研削方向[010]の条件で平均砥粒径を

4m から 100mの間で変化させて{001}面を研削した時の表面粗さを示している．図よ

り，研削表面粗さは使用する砥粒径に強く依存し．表面粗さは平均砥粒径に対し指数関

数的な変化をする． 
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図 5.28 平均砥粒径と表面粗さの関係 

 

以上の結果より，超精密平面研削で得られる表面粗さの追求を行うため，SD3000-75-B

砥石を用いて砥石周速度 v= 20m/s，切込み a=2m，砥石 1回転当りの送り f=1m/revの

条件で PMN-PT単結晶{001}面を[010]方向に研削した結果，図 5.29に示すように表面粗

さ 0.44nm Ra，4.05nm Rzの研磨面と同等の平滑面が得られた． 
 

 

図 5.29 超精密研削した PMN-PT単結晶{001}面の表面粗さ 
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5.6 レジンボンド・ダイヤモンドホイールの研削抵抗 

研削抵抗は，研削加工中に試料と砥石との間に作用する力を意味し，加工時の現象を

解明するうえで重要な指標の一つとなっている．本節では，研削条件を変化させ，延性

モード研削から延性・脆性モード混在研削の領域で研削を行うとともに，加工時の研削

抵抗 3分力(背分力: Fn, 接線分力: Ft, 送り分力: Fs)の測定を行い，加工条件と研削抵抗

の関係を明らかにする． 

 5.6.1 研削抵抗と砥石・試料間の接触面積 

 はじめに，研削抵抗と試料・砥石間の接触面積の関係を明らかにする．試料と砥石の

配置を図 5.30に示す．図のように，16mm 角の試料を接触面積が変わるように砥石と干

渉させ 0～63mm2の範囲で研削抵抗を測定した．  

 
図 5.30 砥石と試料の配置 

 

図 5.31に計算により求めた接触面積の時間的変化を示す．研削は SD3000-J-75-B砥石

を用い，砥石周速度 v=20m/s，砥石 1回転当りの送り f=5m/rev，切込み a=5mの加工

条件で行った．図 5.32 に研削抵抗の測定波形を示す．この図より，研削抵抗の波形は

接触面積の変化とほぼ同じ形であることがわかる． 

 
図 5.31 接触面積の時間的変化 
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図 5.32 研削抵抗の測定波形 

 

 図 5.33に研削抵抗と砥石・試料間の接触面積の関係を示す．この図より，研削抵抗 3

分力は接触面積に比例することがわかる．図 5.32 の研削抵抗を砥石・試料間の接触面

積で除した結果が図 5.34 であり，研削抵抗 3 分力の全てにおいて接触面積が変化して

も単位面積当たりの研削抵抗は一定である． 

 

図 5.33 接触面積と研削抵抗の関係 
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図 5.34 研削時間と研削抵抗の関係 

 

5.6.2 研削抵抗と累積研削量の関係 

次に，累積研削量と研削抵抗との関係を調べるために，SD3000-75-B砥石を使用して，

砥石周速度 v=20m/s，砥石 1 回転当りの送 f=10m/rev，切込み a=5m，研削方向[010]

の加工条件で，砥石のドレッシング直後から累積研削量が 25 mm3になるまで研削加工

を行なった．その結果を図 5.35 に示す．図 5.35(a)より，背分力 Fn および接線分力 Ft

は研削開始から累積研削量 10mm3 の間で急激に増加することがわかる．その後は，接

線分力は累積研削量に関係なく一定値を示すが，背分力は累積研削量の増加とともに大

きくなり続け，累積研削量が 25mm3の時点で背分力は接線分力の 4 倍の値に達した．

なお，送り分力 Fsは非常に小さな研削抵抗のため測定不可能であった．図 5.35(b)より，

2 分力比 Ft/Fn は累積研削量の増加とともに減少し収束する傾向にある．これは砥石の

切れ味が累積研削量の増加とともに低下していることを意味している． 
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(a) 背分力 Fn，接線分力 Ft 

 

(b) 2分力比 Ft/Fn 

図 5.35 累積研削量と研削抵抗の関係 

 

設定切込みに対して試料が削り取られているか確認するために，SD3000-75-B砥石を

使用して，砥石周速度 v=20m/s，砥石 1回転当りの送り f=10m/rev，切込み a=5m，研

削方向[010]の条件で，砥石のドレッシング直後から累積研削量が 13mm3になるまで研

削加工を行なった．その結果を図 5.36 に示す．この図より，試料の厚さは設定切込み

に対応して薄くなり，試料は砥石の初期摩耗に関係なく削り取られていることがわかる． 
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図 5.36 累積研削量と試料厚みの関係 

 

図 5.37に PMN-PT単結晶{001}面の研削時に生じた試料エッジ部の欠けと加工面の傷

の微分干渉顕微鏡像を示す．図のように，試料を研削すると試料エッジ部および加工面

に欠けや傷が発生し，試料の一部が破壊する現象が生じた．この現象は特にドレッシン

グ直後の砥石を用いた時に生じる傾向がある．そこで，ドレッシング直後の砥石を使用

して試料を研削し，過渡期と安定期の研削抵抗の波形を確認した．図 5.38 に代表的な

研削抵抗の波形を示す．図 5.38(a)は累積研削量 2.5mm3 の時の研削抵抗の波形である．

図より，過渡期の研削抵抗の波形には突発的な研削抵抗の上昇(動的成分)と比較的緩や

かな研削抵抗の上昇(静的成分)が見られる．この静的成分の増加は，砥石の摩耗による

研削抵抗の上昇と考えられる．他方，研削中に 2回ほど突発的に大きな力が作用した動

的成分は砥石の摩耗により砥粒層や砥粒などの塊が試料と砥石との間に挟まったこと

により局所的に大きな力が発生したものと考えられる．このような動的成分が観測され

た直後に試料表面を観察すると，加工前には無かったエッジ部の欠けや加工面の割れ，

傷などの損傷が生じている． 

そこで，砥石の摩耗状況を確認するため，研削加工の途中で砥石軸を急激に上昇させ

て加工を急停止させ，砥石の形状を試料に転写させたときの試料形状を測定した結果を

図 5.39 に示す．図より，砥石の外周部は累積研削量の増加に伴い大きく摩耗し R が付

いていることが確認できる．つまり，突発的に大きな力が試料に作用したのはドレッシ

ング直後の砥石を用いたため，砥石外周部が大きく摩耗し，脱落した砥粒や結合剤など

が試料と砥石の間に挟まったことにより生じた可能性が高い．また，累積研削量が

10mm3以上の安定期においても切込みや砥石 1回転当たりの送りを急に大きくすると同
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5.6.3 研削抵抗と砥石 1回転当たりの送りの関係 

次に，研削抵抗と砥石 1回転当たりの送りの関係を調べるために，砥粒径の異なる 4

種類の砥石を使用し，PMN-PT 単結晶{001}面を砥石周速度 v=20m/s，切込み a=5m の

加工条件で，砥石 1回転当たりの送り fを 5m/revから 100m/revの間で変化させ研削

した結果を図 5.40 に示す．図より，研削抵抗は平均砥粒径および砥石 1 回転当りの送

りに依存して変化する．図 5.40(a)より，背分力 Fnは砥粒径が大きく，砥石 1回転当た

りの送りが小さくなるほど小さくなる．比較的砥粒径の小さな SD5000-J-75-B砥石を用

いた場合，砥石 1回転たりの送りの増加とともに Fnが急激に増加し，f=60m/revを超  

 

 

(a) 背分力 Fn 

 

(b) 2分力比 Ft/Fn 

図 5.40 砥石 1回転当たりの送りと研削抵抗の関係 
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えると試料が破壊に至る．この時の Fnの静的成分は PMN-PT単結晶の圧縮破壊強度に

くらべ非常に小さいが，図 5.38(a)で示したような突発的な Fnの上昇が生じることによ

り試料は破壊に至る．これは，研削抵抗の上昇に伴い脱落した砥粒が試料と砥石の間に

挟まったことにより局所的に PMN-PT 単結晶の圧縮破壊強度を超える力が作用し試料

が破壊したものと推察される．それに対して，比較的砥粒径の大きな SD2400-J-75-B 砥

石を用いた場合には，Fn は砥石 1 回転当たりの送りの増加とともに徐々に，ほぼ一定

の割合で大きくなり，f=100m/rev においても試料を破壊することなく加工することが

できる．また，図 5.40(b)より，砥石の切れ味を示す Ft/Fn は平均砥粒径が大きく，砥石

1回転当たりの送りが小さくなるほど大きくなる． 

このように，試料を破壊させずに加工するには，延性モード研削の加工条件内ででき

るだけ切れ味のよい砥石を使用し，研削抵抗を小さくすることが重要である．  

 

5.6.4 研削抵抗と切込みの関係 

研削抵抗と切込みの関係を調べるために，砥粒径の異なる 4 種類の砥石を使用し，

PMN-PT単結晶{001}面を砥石周速度 v=20m/s，砥石 1回転当たりの送り f=5m/revの加

工条件で，切込み a を 5m から 30m の間で変化させ研削した結果を図 5.41 に示す．

図より，研削抵抗は平均砥粒径および砥石 1 回転当りの送りに依存して変化する．図

5.41(a)より，Fnは平均砥粒径が大きく，切込みが小さくなるほど低くなる．また図5.41(b)

より，砥石の切れ味を示す Ft/Fnは平均砥粒径が大きく，切込みが小さくなるほど大き

くなることがわかる． 

 

5.6.5 形状精度および薄板化試料の厚み 

以上の結果を考慮して，4mm×4mmの試料を周囲にヤトイのない単板状態で研削した

時の加工面の走査型レーザ共焦点顕微鏡像を図 5.42 に示す．研削は砥石外周部が摩耗

した安定期の SD3000-J-75-B 砥石を使用し，切込み a=2m，砥石 1 回転当たりの送り

f=5m/rev，砥石周速度 v=20m/s の条件で加工した．図のように，試料エッジ部・コー

ナ部，加工面において欠けや割れ，突発的な傷の全く無い延性モード研削面が得られた．

また，試料台から取り外さない状態で非接触表面形状測定装置により研削面の平面度を

測定した結果が図 5.43であり，平面度 34.5nm P-Vが得られた． 
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(a) 背分力 Fn 

 

(b) 2分力比 Ft/Fn 

図 5.41 切込みと研削抵抗の関係 

 

 
図 5.42 研削した試料コーナ部の走査型レーザ共焦点顕微鏡像 
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図 5.43 研削した PMN-PT単結晶の平面度 

 

超音波診断装置の分解能は超音波振動子の厚みに依存する．そのため，高分解能・高

精度な画像を得るには，超音波振動子の厚みを可能な限り薄く均一に仕上げる必要があ

る．一般に，振動子は遊離砥粒を用いたラッピングやポリシングにより薄板化される．

単板の状態では，エッジ部にダレが生じ厚みが不均一になりやすい．そのため，エッジ

部のダレを防ぐために周囲に除去能率および厚みが同じ材料を隙間なく配置する必要

がある．しかし，微小寸法の振動子が密集した状態ではその作業は容易ではない．そこ

で，高精度な加工が可能とされる研削を単板状態の試料に施し，試料エッジ形状を非接

触表面形状測定装置で測定した．また，比較のために単板状態の試料に精密研磨を施し

同様の測定を行った．精密研磨は平均一次粒径が7nmのSiO2を超純水に3wt%分散させた

研磨液と発泡ポリウレタンパッドを使用し，平面研磨盤で片面研磨した．精密研磨と超

精密研削を施した試料エッジ形状を図5.44に示す．精密研磨を施した試料はエッジから

の測定長900mで高さ5m以上のダレが生じている．このダレは研磨条件により変化し，

エッジからの測定長2mmで高さ10mにもなることがある．一方，超精密研削面は精密

研磨面に比べダレが小さく，エッジからの測定長900mで高さ20nmとシャープなエッジ

が得られた． 
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図 5.44 研削した PMN-PT単結晶の断面形状 

 

図 5.45は，SD3000-J-75-B砥石を使用して PMN-PT単結晶を薄板化研削した結果であ

る．研削は砥石周速度 v=20m/s，切込み a=0.5m，砥石 1回転当りの送り f=1m/rev，研

削方向[010]の加工条件で PMN-PT 単結晶{001}面を研削し，試料台から取り外した試料

の断面を走査型レーザ共焦点顕微鏡で観察した．図より，PMN-PT単結晶において，加

工条件を最適化させることにより研削のみで厚み 4m の極薄板が得られることが明ら

かとなった．厚み 4m の PMN-PT 単結晶{001}面の共振周波数は，板の厚み振動は約

475MHz，棒の長さ振動は約 200MHzとなる．このような高周波領域まで PMN-PT単結

晶を研削のみで薄板化することが可能である． 

 

 

図 5.45 研削した PMN-PT単結晶{001}面の断面の走査型レーザ共焦点顕微鏡像 

 

 

Distance   m
200 1000600 800400

4

2

5

6

0

H
ei

gh
t  

 
m

3

1

Precision polishing

Ultra-precision grinding

10m



 

113 
 

5.7 ビトリファイドボンド・ダイヤモンドホイールによる延性モード研削 

本節では，ビドリファイドボンド・ダイヤモンド砥石における PMN-PT単結晶{001}面

の延性モード研削の可能性について明らかにするために，表 5.2.3に示す砥粒径の異なる

2種類の砥石を用い，砥石周速度，切込み，砥石 1回転当りの送りが延性モード研削に及

ぼす影響を実験的に検討する． 

5.7.1 砥石周速度の影響 

 はじめに，砥石周速度と砥粒径が研削面性状に及ぼす影響を調査した．研削は切込み

a=2m，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev の条件で，砥石周速度 v を 1m/s から 20m/s

の間で変化させ PMN-PT 単結晶{001}面を加工した．得られた研削面を 5 章 3 節の研削

加工面性状の定義に従い分類した結果を図 5.46 に示す．図より，平均砥粒径 4m の

SD3000-I-160-V 砥石では，砥石周速度が 10m/s以下では延性モード研削面に脆性破壊か

らなる微細な割れが混在し，延性・脆性モード混在研削面となる．しかしながら，砥石

周速度を 20m/s以上にすることにより延性モード研削が達成されることがわかる． 
 

 
図 5.46 砥粒径と砥石周速度における加工面性状の分類 

 
5.7.2 切込みの影響 

 続いて，切込みと砥粒径が研削面性状に及ぼす影響を調査した．研削は砥石周速度 v=20m/s，

砥石1回転当りの送り f=5m/revの条件で，切込みaを2mから20mの間で変化させPMN-PT

を加工した．結果を図 5.47に示す．図より，平均砥粒径 4mの SD3000-I-160-V砥石では，

切込みが 2m以下の領域で延性モード研削が達成されている．しかしながら，切込みが

5m以上の領域では延性モード研削面内に脆性破壊による微細な割れが混在する．この

割れは，切込みの増加に伴い大きくなり，その発生割合も増大する．平均砥粒径 11.5m
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の SD1500-I-160-V 砥石では，この研削条件の範囲全域で延性・脆性混在モード研削が行

われており，延性モード研削面は得られないことがわかる． 
 

 
図 5.47 砥粒径と切込みにおける加工面性状の分類 

5.7.3 砥石 1回転当りの送りの影響 

 砥石 1 回転当りの送りと砥粒径が研削面性状に及ぼす影響を調査した．研削は砥石周速

度 v=20m/s，切込み a=2mの条件で，砥石 1 回転当りの送り fを 1m/rev から 15m/rev の

間で変化させ PMN-PT 単結晶{001}面を加工した．結果を図 5.48 に示す．平均砥粒径

11.5mの SD1500-I-160-V砥石では，全条件で加工面にマイクロクラックが生じ延性モ

ード研削面は得られない．他方，平均砥粒径 4m の SD3000-I-160-V 砥石では，砥石 1

回転当りの送りを 5m/rev以下にすることで延性モード研削が達成されることがわかる． 
 

 
図 5.48 砥粒径と砥石 1回転当りの送りにおける加工面性状の分類 
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以上の結果から，ビトリファイドボンド砥石による PMN-PT{001}面の超精密研削に

おいて，砥石粒径，切込みおよび砥石 1回転当りの送りを小さくし，砥石周速度を速く

することにより，研削機構が延性・脆性モード混在研削から延性モード研削に変遷し，

延性モード研削が達成されることが明らかになった． 

SD1500-I-160-V 砥石はいずれの加工条件においても延性モード研削面は得られない

ことから，以降の実験は SD3000-I-160-V砥石について行う． 

 

5.8 ビトリファイドボンド・ダイヤモンドホイールによる研削面の表面粗さ 

 5.8.1 表面粗さと砥石 1回転当りの送りの関係 

砥石 1 回転当りの送りが表面粗さに及ぼす影響を調査した．研削は SD3000-I-160-V

砥石を使用し，砥石周速度 v=20m/s，切込み a=2m，研削方向[010]の条件で砥石 1回転

当りの送り f を 1m/rev から 100m/rev の間で変化させて PMN-PT 単結晶{001}面を加

工した．図 5.49 に砥石 1 回転当たりの送りと表面粗さの関係を，図 5.50 に研削面の微

分干渉顕微鏡像を示す．図 5.49 より，研削表面粗さは砥石 1 回転当たりの送りに強く

依存し，砥石 1回転当たりの送りが大きくなるほど表面粗さは大きくなる．この表面粗

さの悪化は，図 5.50 に示したように砥石 1 回転当たりの送りが大きくなるほど延性モ

ード研削面内の微細な割れ(脆性破壊)が増加するとともに研削痕が深くなるため表面

粗さが大きくなる．また，加工面には送りに依存した研削痕の間に無数の砥粒が通過し

たことを示す比較的に浅い研削痕の存在を確認することができる． 

 

 
図 5.49 砥石 1回転当たりの送りと表面粗さの関係 
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(a) f=1m/rev              (b) f=15m/rev             (c) f=100m/rev 

図 5.50 砥石 1回転当たりの送りの異なる研削面の微分干渉顕微鏡像 

 

5.8.2 表面粗さと切込みの関係 

 図 5.51 は研削表面粗さに及ぼす切込みの影響を調べるため，SD3000-I-160-V 砥石を

使用し，砥石周速度 v=20m/s，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev，研削方向[010]の条件

で切込み aを 0.5m から 40m の間で変化させて PMN-PT単結晶{001}面を研削した時

の表面粗さを示している．図 5.49において，切込みが 5m 以上では加工面に微細な割

れが生じ，切込み 5m よりも切込み 40m のほうが微細な割れの発生率が増加するた

め Rzは大きくなる．一方，研削表面粗さの Raは局所的な脆性破壊の影響を受けにくい

ことから，本実験条件範囲では，研削表面粗さは切込みに依存せず一定となる． 

 

 
図 5.51 切込みと表面粗さの関係 
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5.8.3 表面粗さと砥石周速度の関係 

研削表面粗さに及ぼす砥石周速度の影響を調べるため，SD3000-I-160-V砥石を使用し，

切込み a=2m，砥石 1回転当りの送り f=5m/rev，研削方向[010]の条件で砥石周速度 v

を 1m/s から 20m/s の間で変化させて PMN-PT 単結晶{001}面を研削した．図 5.52 に表

面粗さと砥石周速度の関係を，図 5.53 に研削面の微分干渉顕微鏡像を示す．図 5.52 よ

り，研削表面粗さ Rz は砥石周速度に依存し，砥石周速度が遅くなるほど大きくなる．

他方，研削表面粗さ Raは砥石周速度に依存せず一定である．これは，図 5.53に示した

ように，砥石周速度が遅くなるほど加工面の微細な割れが大きくなるため研削表面粗さ

Rzが大きくなる．他方，研削表面粗さ Raは部分的に発生する脆性破壊の影響を受けに

くいため，砥石周速度に依存せず一定の値となる．ただし，脆性破壊は不規則に発生し

場所により脆性破壊の大きさが異なるため，砥石周速度が遅くなるほど研削表面粗さの

偏差は大きくなる． 

 

 
図 5.52 砥石周速度と表面粗さの関係 

 

 
(a) v=1m/s               (b) v=10m/s               (c) v=20m/s 

図 5.53 砥石周速度の異なる研削面の微分干渉顕微鏡像 
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5.9 ビトリファイドボンド・ダイヤモンドホイールの研削抵抗 

 5.9.1 研削抵抗と砥石 1回転当たりの送りの関係 

研削抵抗と砥石 1回転当りの送りの関係を調べるため，SD3000-I-160-V砥石を使用し，

砥石周速度 v=20m/s，切込み a=2m，研削方向[010]の条件で砥石 1回転当りの送り fを

5m/rev から 100m/rev の間で変化させて PMN-PT 単結晶{001}面を研削した．その結

果を図 5.54に示す．図 5.54(a)より，研削抵抗は，背分力 Fn，接線分力 Ft共に，砥石 1

回転当りの送りが大きくなるほど増加することがわかる．図 5.54(b)より，研削抵抗 2

分力比は砥石 1回転当たりの送りに依存し，砥石 1回転当たりの送りが大きくなるほど

切れ味が良くなる． 
 

 
(a) 研削抵抗 

 
(b) 2分力比 

図 5.54 砥石 1回転当たりの送りと研削抵抗の関係 
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 5.9.2 研削抵抗と切込みの関係 

研削抵抗と切込みの関係調べるため，SD3000-I-160-V 砥石を使用し，砥石周速度

v=20m/s，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev，研削方向[010]の条件で切込み a を 0.5m

から 40mの間で変化させて PMN-PT単結晶{001}面を研削した．その結果を図 5.55に

示す．図 5.55(a)より，研削抵抗は切込みに対して単調増加する．図 5.55(b)より，研削

抵抗 2分力比は切込みが大きくなるほど切れ味が良くなる． 

なお，砥石周速度の研削抵抗は，測定時間が長いためドリフトが大きく，評価するこ

とができなかった． 

 

 
(a) 研削抵抗 

 
(b) 2分力比 

図 5.55 切込みと研削抵抗の関係 
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以上のように，本章ではビドリファイドボンド・ダイヤモンド砥石における PMN-PT

単結晶{001}面の延性モード研削の可能性について検証した．その結果，粒度 1500の砥

石ではいずれの加工条件においても延性モード研削面は達成されなかった．他方，粒度

3000 の砥石では延性モード研削面が達成された．しかしながら，レジノイドボンド砥

石に比べて材料除去単位を小さくする必要があり加工条件が非常に限定される結果と

なった．より広範囲な加工条件において延性モード研削面を達成するには粒度 3000 よ

りもさらに砥粒径を小さくする必要がある． 

 

5.10 延性モード研削面の機械的特性 

 延性モード研削面のヌープ硬さおよび破壊靱性を明らかにすることを目的とし，

SD3000J-75-B砥石を使用して，砥石周速度 v=20m/s，砥石 1回転当りの送り f =5m/rev，切

込み a=2mの加工条件で，PMN-PT単結晶{001}面を研削した後に，加工面のヌープ硬さを

測定した．その結果を図 5.56 に示す．同図に，比較としてフロート・ポリシング面のヌー

プ硬さを合わせて示す．この図より，延性モード研削面のヌープ硬さは，フロート・ポリ

シング面と同様に周期的に変化し結晶異方性が現れた．延性モード研削面のヌープ硬さは

[010]方位が約 530MPa，[110]方位は約 750MPaであり，フロート・ポリシング面に比べ約 5

～11%低い値となった．すなわち，PMN-PT単結晶{001}面のヌープ硬さは加工法により変化

し，延性モード研削面はフロート・ポリシング面に比べ塑性変形しやすいことが明らかと

なった． 

 

図 5.56 各種加工を施した PMN-PT単結晶{001}面のヌープ硬さ 
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 PMN-PT 単結晶{001}面にビッカース圧子を押込み，生じた圧痕の走査型レーザ共焦点顕

微鏡像を図 5.57に示す．図 5.57(a)はフロート・ポリシング面，図 5.57(b)は延性モード研削

面である．この図より，圧痕の頂角から進展した亀裂長さは，フロート・ポリシング面よ

りも延性モード研削面の方が短いことがわかる．延性モード研削面の亀裂長さは，研削方

向である[100]方向と平行および垂直で違いはない．このように，同一材料でも加工法によ

り亀裂長さが異なることが判明した． 

以上の結果から，延性モード研削面の破壊靱性を計算した結果を表 5.6に示す．延性モー

ド研削面の破壊靭性は 0.23MPa・m0.5であり，フロート・ポリシング面および精密研磨面の

0.16MPa・m0.5に比べて約 1.4倍大きな値となった．つまり，延性モード研削面はフロート・

ポリシング面や精密研磨面に比べて亀裂が進展しにくい．一般に，ダイヤモンド砥石を用

いた結晶材料の延性モード研削では，加工面表層部に非晶質や転位などの変質層が形成さ

れる 11)ことから，PMN-PT 単結晶の研削においても加工面表層部に母材とは異なる変質層

が形成され，この変質層の存在が亀裂の進展を抑制したものと推察される． 

 

 

(a) フロート・ポリシング面 

 

(b) 延性モード研削面 

図 5.57 各種加工面のビッカース圧痕 

 

表 5.6 各種加工面の破壊靱性 

 

[100]

[010]

20m

[100]
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Foat-polishing
Precision polishing
Ultra-precision grinding

KIC(MPa・m0.5)
0.155
0.157
0.225

2a(m) 2b(m) 2c(m) 2d(m)
120 12028.128.0
120 12028.328.3
95.1 94.328.728.4
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脆性材料の研削では，材料に固有な臨界切込み深さ以下で研削すれば，脆性材料を延

性モード研削できることが明らかにされている 12)．その臨界値 dcは次式で与えられる
13) ． 

 

dc=0.15 (
E

Hk
) (

Kc

Hk
)

2

 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・(5-1) 

 

ここで， 0.15は係数，Eはヤング率[Pa]，Kcは破壊靭性[MPa・m0.5]，Hkはヌープ硬さ[Pa]で

ある．式(5-1)より計算した PMN-PT 単結晶{001}面の臨界切込み深さを表 5.7 に示す．

臨界切込み深さは[110]方向で 965nm，[010]方向で 363nmであり，[110]方向に比べ[010]

方向では約 2.4倍大きな値となる．これは使用する砥石の粒径や研削方向により加工面

性状が変化する可能性を示している．この結果は 5章 4節 1項で行った研削方向と加工

面性状の結果と傾向が一致する． 

 

表 5.7  PMN-PT単結晶{001}面の物性値と臨界切込み深さ 

 
 

5.11 超精密研削した PMN-PT単結晶の比誘電率 

 以上の結果より，PMN-PT単結晶を研削のみでマイクロクラックない延性モード研削

面に仕上げることができ，試料の厚みを 4mまで薄板化研削できることを示した 15) 16)．

しかし，表面の幾何学的性状のみを考えれば，超精密研削により得られた薄板を，振動

子として使用できる可能性があるが，実際にそれを振動子として用いようとすると，そ

の電気的特性が問題となってくる．強誘電体が有する誘電性や圧電性などの特異な物性

は，材料を構成する元素の規則正しい配列によるものである．したがって，加工による

材料表面の原子配列の乱れは材料の特性を変化させると推測される．そこで，本章では

超精密研削により得られた薄板の電気的特性として比誘電率を測定し，第 4章で得られ

た材料本来の比誘電率と比較することで超精密研削により得られた薄板の誘電特性を

評価する． 
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5.11.1 研削方向と比誘電率の関係 

PMN-PT単結晶{001}面は，ヌープ硬さと表面粗さ，研削面性状が[010]方向と[110]方

向で異なることが明らかとなった．そこで，超精密研削において比誘電率が研削方向に

依存するかどうか調査した．試料は 1枚の板から 4mm角に切り出した 6枚の試料を用

いて，研削方向が[010]方向および[110]方向になるように各方向 3枚ずつ，計 6枚を同

一の試料台に貼り付けた．研削は SD3000-J-75-Bの砥石を使用し，砥石周速度 v=20m/s，

切込み a=5m，砥石 1回転当たりの送り f=5m/revの加工条件で同時研削し，試料厚み

を 50mに仕上げた．そして比誘電率を測定・評価した．図 5.58に結果を示す．図より，

研削方向が[010]方向の比誘電率の平均値は 5001，[110]方向の比誘電率は 4949であり，

その差は 1%程度であった．このことから，研削方向による比誘電率の明確な変化はな

いと考えられる． 

 

 

図 5.58 PMN-PT単結晶{001}面の研削方向と比誘電率の関係 

 
5.11.2 試料厚みと比誘電率の関係 

第 4章より，PMN-PT単結晶に研磨加工を施すと試料の比誘電率は，試料厚みの減少

と共に低下することを確認した．そこで，超精密研削を施した試料の試料厚みと比誘電

率の関係について明らかにする．研削は SD3000-J-75-B 砥石を使用し，砥石周速度

v=20m/s，切込み a=5m，砥石 1 回転当たりの送り f=5m/rev の加工条件で，試料厚み

を 500m から 18m の間で任意の厚みに加工した．そして比誘電率を測定・評価した．

結果を図 5.59に示す．また，比較のために精密研磨を施した試料についても同図に示す．
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図より，比誘電率は本来，試料厚みに依存しない値であるが，両加工法ともに試料厚み

が薄くなるに伴い比誘電率が劣化する傾向を示した．各試料厚みにおける比誘電率の劣

化は精密研磨に比べ超精密研削の方が小さく，超精密研削を施した試料の比誘電率は試

料厚みが 300m 以上ではほぼ一定値を示した．これらのことは，試料厚みが薄くなる

ほど精密研磨よりも超精密研削の方が超音波振動子とケーブルとの電気的インピーダ

ンスの整合性がとりやすく，高感度なプローブを容易に製造できる可能性があることを

示している． 

 
図 5.59 各種加工を施した PMN-PT単結晶{001}面の試料厚みと比誘電率の関係 

 

5.11.3 材料本来の比誘電率が異なる試料おける比誘電率の劣化率 

PMN-PT 単結晶{001}面の比誘電率は，結晶育成時のチタンの偏析により変化し，そ

の変化は約 4000から約 7000と幅広い 17)．そこで，異なる比誘電率の試料を準備し，同

一加工を施した際の比誘電率の劣化率を比較評価した．本実験では，材料本来の比誘電

率が異なる 3種類の 4mm角試料を使用し，それぞれ 3枚ずつ計 9枚を同一の試料台に

貼り付け同時研削した．研削には，SD3000-J-75-B砥石を使用し，砥石周速度 v=20m/s，

切込み a=5m，砥石 1回転当たりの送り f=5m/revの加工条件で行い，試料厚みを 300m

と 50mに加工した．そして比誘電率を測定・評価した．結果を図 5.60に示す．図より，

試料厚み 300mの 3種類の比誘電率は 5167，5578，6661であったが，これらを厚み 50m

に薄板化した場合の比誘電率は 4652，4971，5999であった．厚み 300mの試料の比誘

電率に対する厚み 50mの試料の比誘電率の比を劣化率と定義すると，図 5.60のように

材料本来の比誘電率に関係なくほぼ 10%であった．なお，比誘電率の劣化率は値が小さ

いほど材料本来の値に近く好ましいことを意味する． 
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図 5.60 材料本来の比誘電率が異なる試料おける比誘電率の劣化率 

 

5.11.4 砥石 1回転当たりの送りと比誘電率の関係 

続いて，砥石 1 回転当たりの送りが比誘電率に及ぼす影響を調査した．研削は

SD3000-J-75-B砥石を使用し，砥石周速度 v=20m/s，切込み a=5mの条件で砥石 1回転

当たりの送り f を 1m/rev から 100m/rev の間で変化させて試料厚みを 50m に加工し

た．そして比誘電率を測定・評価した．結果を図 5.61 に示す．図より，研削した試料

の比誘電率は砥石 1回転当たりの送りに依存し，砥石 1回転当たりの送りが速くなるほ

ど比誘電率が減少する傾向を示した．この試料を大気中 480℃で 1時間熱処理した結果

が同図の赤丸であり，砥石 1回転当たりの送りの増加に伴う比誘電率の減少は熱処理を

施すことで回復し，比誘電率の砥石 1回転当たりの送り依存性は消滅する．ただし，比

誘電率の劣化率は約 11%となり，材料本来の比誘電率には回復しない．これらの結果か

ら，加工後に熱処理が可能な場合には砥石 1回転当たりの送りを速くすることで高い加

工能率と高い比誘電率の両立が可能となる．また，加工後に熱処理を施すことができな

い場合は砥石 1 回転当たりの送りを遅くすることで熱処理を施さなくても高い比誘電

率を得ることが可能であることが判明した．  
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図 5.61 熱処理前後における砥石 1回転当たりの送りと比誘電率の関係 

 

5.11.5 切込みと比誘電率の関係 

切込みが比誘電率に及ぼす影響を調査した．研削は SD3000-J-75-B砥石を使用し，砥石

周速度 v=20m/s，砥石 1回転当たりの送り f=5m/revの条件で切込み aを 5mから 30m

の間で変化させ試料を 50mの厚みに仕上げた．そして比誘電率を測定・評価した．結果

を図 5.62 に示す．図より，本実験条件範囲内では，比誘電率は切込みに依存せず，切込

みを大きくしても比誘電率は低下しないことが確認された．この試料を大気中 480℃で 1

時間熱処理した結果が同図の赤丸であり，熱処理前後で比誘電率に変化は無く，材料本

来の比誘電率には回復しない．以上の結果より，高能率研削を目指す場合は切込みを大

きくすればよい． 

 

 
図 5.62 熱処理前後の切込みと比誘電率の関係 
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5.11.6 砥粒径と比誘電率の関係 

続いて，砥粒径が比誘電率に及ぼす影響を調査した．研削は砥粒径の異なる 6種類の

砥石を使用し，砥石周速度 v=20m/s，切込み a=5m，砥石 1 回転当りの送り f=5m/rev

の加工条件で試料厚みを 50mに仕上げた．そして比誘電率を測定・評価した．結果を

図 5.63に示す．図より，比誘電率は砥石の砥粒径に依存し変化した．平均砥粒径 1.75m 

(SD5000-J-75-B)から 11.5m (SD1500-J-75-B)の砥石では，比誘電率は砥粒径が大きくな

るにともない高くなる．比較的粗粒の平均砥粒径 18.5m (SD1000-J-75-B)の砥石では，

比誘電率は急激に低下し約 3200となった．  

 

   

図 5.63 平均砥粒径と比誘電率の関係 

 

図 5.64 平均砥粒径と比誘電率の劣化率の関係 
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図 5.64 に，比誘電率の劣化率と砥石の平均砥粒径の関係を示す．図より，平均砥粒

径 1.75m (SD5000-J-75-B)の砥石を使った場合の比誘電率の劣化率は平均 14%であるが，

平均砥粒径 11.5m (SD1500J7B)の砥石を使用することで劣化率を平均 5% まで低減さ

せることができる． 

 

5.11.7 研削抵抗と比誘電率の関係 

図 5.65 に研削抵抗と比誘電率の関係を示す．これは，図 5.40(砥石 1 回転当たりの送

りと研削抵抗の関係)と図 5.61(砥石 1 回転当たりの送りと比誘電率の関係)，図 5.63(砥

石の平均砥粒径と比誘電率の関係)の結果から，研削抵抗と比誘電率についてまとめな

おしたものである．この図より，比誘電率は研削抵抗に対して直線的に変化し，高い比

誘電率を得るには研削抵抗を低くする必要があることがわかる． SD1500-J-75-B砥石を

使用した場合は研削抵抗が低いため比誘電率は高くなるが，研削面は図 5.66 のように

延性モード研削面に微小な欠陥が存在する延性・脆性モード混在研削面である．この欠

陥は超音波振動子として使用している間に亀裂源になる可能性があり望ましくない．

SD1500-J-75-B 砥石よりも砥粒径が小さな SD2400-J-75-B 砥石では延性モード研削面が

得られ，かつ超音波振動子に要求される比誘電率 5000以上を満たすことが可能である． 

 

 

図 5.65 研削抵抗と比誘電率の関係 

 

Grinding force   Fn   MPa
0 4 6 82

D
ie

le
ct

ric
 c

on
st

an
t

7000

5000

6000

1000

2000

3000

4000

PMN-PT ｛001｝
v= 20m/s, a= 5m
Sample thickness: 50m

SD3000-J-75-B
SD5000-J-75-B

SD2400-J-75-B
SD1500-J-75-B



 

129 
 

 
図 5.66 SD1500-J-75-B砥石による研削面の微分干渉顕微鏡像 

 

5.11.8 圧縮応力と比誘電率の関係 

 以上，研削抵抗および比誘電率に及ぼす加工条件の影響を述べ，比誘電率に対し研削

抵抗が大きく関与することを明らかにした．その原因を追究するため，試料に圧縮応力

を印加した際の比誘電率を調査した．図 5.67 に実験に使用した圧縮応力印加システム

の概略図を示す．試料は精密研磨後に焼鈍を施した試料厚み 44mと 60mの 2種類の

試料を使用した．これらの試料の両面に金を成膜後，分極処理を施し，図のように試料

を加圧しながら比誘電率を測定した．結果を図 5.68 に示す．図より，本実験の圧縮応

力範囲内では試料厚みに関係なく，比誘電率は圧縮応力の増加と共に直線的に低下する

ことが明らかとなった 18)．この傾向は，図 5.64(研削抵抗と比誘電率の関係)と極めて類

似していることがわかる．坂井田らはダイヤモンド砥石を用いてセラミックスを研削し

た場合，加工面下に圧縮残留応力が生じることを報告している 19)．また本実験から比誘

電率は圧縮応力の増加に伴い減少することを鑑みると，図 5.65 の結果は図 5.68 に示す

研削に伴う圧縮残留応力による比誘電率の劣化と研削による材料そのものの構造変化

による効果が重なっていると推測される． 

 

10m
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図 5.67 圧縮応力印加システムの概略図 

 

 

 

図 5.68 圧縮応力と比誘電率の関係 
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5.12 結言 

本章では，強誘電体材料の高精度極薄板化加工法として超精密研削の可能性を明らか

にすることを目的とし，PMN-PT単結晶に超精密研削を適用した際の加工特性および比

誘電率に及ぼす影響を実験的に調査した．その結果得られた成果ならびに知見を以下に

示す． 

 

1) 超精密平面研削盤とダイヤモンドホイールを用いて PMN-PT 単結晶{001}面を超精

密平面研削した結果，加工条件により表面性状が異なり，表面性状を延性モード研

削面と脆性モード研削面，延性・脆性モード境界研削面の 3種類に分類した．レジ

ンボンド砥石およびビトリファイドボンド砥石は共に，延性モード研削領域は砥石

粒径，切込み，砥石 1 回転当たりの送りを小さく，砥石周速度を速くすることによ

り拡大する． 

 

2) レジンボンド砥石およびビトリファイドボンド砥石は共に，延性モード研削領域で

の表面粗さは砥石作用面の状態，砥石粒径，砥石 1回転当たりの送り，研削方向に

依存し，切込み，砥石周速度には依存しない． 

 

3) SD3000-J-75-B砥石を用いて砥石周速度 v= 20m/s，砥石 1回転当りの送り f =1um/rev，

切込み a=2um で{001}面を[010]方向に研削した結果，1 パス研削で表面粗さ 4.05nm 

Rz，0.443nm Raの鏡面が得られた． 

 

4) ドレッシング直後の砥石を用いて研削を行うと，砥石外周部が急激に摩耗し，突発

的に非常に大きな力を試料に与える．このことにより試料は破損する．切込みと砥

石 1回転当たりの送りを大きくした直後も同様の現象が生じる． 

 

5) SD3000-J-75-B砥石を用いて，砥石周速度v=20m/s，切込みa=0.5m，砥石1回転当り

の送りf =1m/revの加工条件で{001}面を［010］方向に研削した結果，PMN-PT単結

晶{001}面を研削のみで厚さ4 mの薄板に加工することができる． 

 

6) 超精密研削を施した試料の比誘電率は，試料厚み，砥石 1回転当たりの送り，砥石

粒径に依存し，研削方向および切込みには依存しない． 
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7) 超精密研削面の比誘電率は精密研磨面に比べ高く，比誘電率の試料厚み依存性が小

さい加工が可能である． 

 

8) 延性モード研削の加工条件では，研削抵抗が小さいほど比誘電率の劣化が小さい． 

 

9) 砥石 1回転当たりの送りの増加に伴う比誘電率の減少は，熱処理を施すことで回復

する． 

 

10) 比誘電率は，圧縮応力の増加と共に直線的に低下する． 
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第 6章 総 括 
 
6.1 本研究の成果 

 強誘電体は誘電性，焦電性，圧電性，強誘電性，電気光学効果，音響光学効果，非線

形光学効果など多くの特徴ある物性を有する機能材料である．これらの物性は，コンデ

ンサ，センサ，アクチュエータ，トランスデューサ，光シャッタ，メモリ，エネルギー

ハーベストなどの素子として，医療，計測，加工，情報通信，エネルギなどの様々な分

野で使用され，現代のエレクトロニクス社会を支える重要な機能素子となっている．強

誘電体材料の中でも比較的新しく開発された強誘電体 PMN-PT 単結晶は高い誘電性・

圧電性および電気機械結合係数を有する長所を生かし，超音波振動子に用いることで医

用超音波診断装置の高画質化が期待され，応用研究が盛んに行われている．その応用で

は薄板化が必要であり強誘電体単結晶は脆い性質により加工が困難であることから，ラ

ッピングやポリシングなどの研磨プロセスにより仕上げられている．しかし，これらの

加工法は，振動子のエッジダレ，面圧むらによる形状精度の低下，振動子を保持するキ

ャリアの剛性低下などにより加工できる厚みに限界がある． 

 本研究では，超精密平面研削盤とダイヤモンド砥石を使用して PMN-PT 単結晶を研

削し，加工面の表面性状，表面粗さ，研削抵抗の測定を行うとともに薄板化加工を行い，

PMN-PT 単結晶の研削特性および高精度薄板化加工の可能性を明らかにするとともに，

研削加工が PMN-PT 単結晶の誘電特性に及ぼす影響について調査した．本章では，こ

れまでに得られた成果の総括を行う． 

 

第 1章「緒論」では，強誘電体の物性と応用について触れ，その中でも超音波振動子

について述べた．また，医用超音波診断装置の高画質化に必要な探触子について述べ，

それを実現するための超音波振動子材料と厚みについて解説した．また，薄板化加工の

問題について触れ，解決する方法として超精密研削について述べ，本研究を行うにあた

って，研究の目的と意義について述べた． 

 

第 2 章「強誘電体 PMN-PT 単結晶」では，本研究で取り扱う強誘電体 PMN-PT 単結

晶の物性および特徴を述べた．特に，組成比と結晶系の関係について触れ，各結晶系に

おける物性値の結晶異方性について述べた． 

 



 

135 
 

第 3章「PMN-PT単結晶の機械的特性」では，加工面の破壊特性を決める因子である

被削材の機械的特性を明らかにすることを目的とし，PMN-PT単結晶に圧子圧入試験を

行いヌープ硬さおよび破壊靭性を実験的に調査した．PMN-PT 単結晶{001}面のヌープ

硬さは 600MPaから 800MPaの間を 90°周期で変化し，[1̅10]方向に比べ[010]方向の硬さ

が低く塑性変形しやすいことを確認した．また{110}面のヌープ硬さは 530MPa から

790MPaの間を 180°周期で変化することを確認した．このように PMN-PT単結晶のヌー

プ硬さは結晶異方性を示すことを明らかにした．また，PMN-PT 単結晶{001}面の破壊

靭性は 0.155MPa・m0.5であり，脆性材料の中でも極めて軟く脆い性質の材料であること

を明らかにした． 

 

第 4章「PMN-PT単結晶の精密研磨」では，PMN-PT単結晶本来の比誘電率を明らか

にすることを目的とし，砥粒として，アルミナ砥粒，チタニア砥粒，緑色炭化ケイ素砥

粒，シリカ砥粒を用いた研磨実験を行い，PMN-PT 単結晶{001}面の研磨特性（加工面

性状，表面粗さ，研磨除去能率）と熱処理前後における比誘電率を測定・評価した．ア

ルミナ砥粒，チタニア砥粒を用いた研磨面は微粒子の固着が生じ，緑色炭化ケイ素砥粒

を用いた研磨面は無数の研磨傷からなる機械的研磨面となった．平均 1 次粒径 7nm の

シリカ砥粒を用いた研磨では，加工面に引っ掻き傷や砥粒の固着の全くない鏡面が得ら

れた．脱分極試料の加工面には，材料自身のドメイン構造に対応した凹凸模様が現れ，

凹凸模様と試料の自発分極の極性の対応は，凹部は正極であり凸部は負極であった．す

なわち，自発分極の正極側は負極側に比べ研磨除去能率が高いことを明らかにした．脱

分極試料に生じたドメイン構造に対応する凹凸模様は，試料を分極処理し研磨すること

により消滅することを明らかにした．研磨除去能率は，自発分極の極性および研磨圧，

研磨液の pH，砥粒濃度，砥粒の材質に依存し，材料自身の比誘電率には依存しないこ

とを明らかにした．また表面粗さは，自発分極の極性および研磨液の pH，研磨圧（測

定領域が 250m角以上），砥粒径に依存し，研磨圧（測定領域が 10m 角以下）および

材料自身の比誘電率には依存しないことを明らかにした．シリカ砥粒で研磨した試料を

Tcよりも 50℃高い200℃で 1h焼鈍することにより，比誘電率の試料厚み依存性が無く，

誘電損失の低い PMN-PT 単結晶が得られた．すなわち，加工の影響が皆無な材料本来

の比誘電率が得られることを明らかにした． 

 

第 5章「PMN-PT単結晶の超精密研削」では，強誘電体材料の高精度薄板化加工法と
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して超精密研削の可能性を明らかにすることを目的とし，PMN-PT単結晶に超精密研削

を適用した際の加工特性および比誘電率に及ぼす影響について実験的に調査した．超精

密平面研削盤とダイヤモンドホイールを用いて PMN-PT 単結晶{001}面を超精密平面研

削した結果，加工条件により表面性状が異なり，表面性状を延性モード研削面と脆性モ

ード研削面，延性・脆性モード境界研削面の 3種類に分類した．レジンボンド砥石およ

びビトリファイドボンド砥石は共に，砥石粒径，切込み，砥石 1 回転当たりの送りを

小さく，砥石周速度を速くすることにより延性モード研削領域が拡大することを明らか

にした．適切な加工条件を選択することにより，表面粗さ 4.05nm Rz，0.44nm Raの鏡

面が得られ，研削のみで厚さ 4mの極薄板に加工でることを明らかにした． 

比誘電率は，試料厚み，砥石 1回転当たりの送り，砥石の粒径に依存し，研削方向お

よび切込みには依存しないことを明らかにした．また，延性モード研削の範囲では，研

削抵抗が高いほど比誘電率の劣化が大きく，砥石 1回転当たりの送りの増加に伴う比誘

電率の劣化は，熱処理を施すことで回復することを明らかにした． 

以上の結果から，医用超音波診断装置の高性能化に求められる強誘電体 PMN-PT 単

結晶の厚み 50m を超精密研削により形状創成することが可能であり，比誘電率 5000

以上が得られることを明らかにした．また，超精密研削により強誘電体 PMN-PT 単結

晶の厚みを 4mまで薄板化できることを明らかにした． 

 

6.2 今後の展望および課題 

 本論文では，超精密研削により強誘電体 PMN-PT 単結晶を高精度薄板化加工できること

を明らかにした．また延性モード研削領域では比誘電率は研削抵抗に依存し，研削抵抗を

小さくすることにより比誘電率の劣化を抑制できることを明らかにした．これは本材料に

限らず強誘電体材料に共通する現象と考えられる．たとえば，1-3コンポジットのような強

誘電体材料の格子形状の加工には，一般にダイヤモンド砥石を用いたダイシングにより仕

上げられている．このとき比誘電率の大きな劣化が生じている．本研究で示したように，

延性モード研削が可能な範囲でできるたけ粗粒の砥石を使用し，研削抵抗を低くすること

により比誘電率の劣化を抑制できるものと推測される． 

 また，比誘電率は研削抵抗に依存することから，超精密研削の実用化には定切込み方式

ではなく定圧方式の研削が物性値を安定して得るには望ましいと考えられる． 

 本論文で得られた成果は，強誘電体 PMN-PT単結晶に関する検討であり，より高精度に，

かつ高品位に加工する技術の一検討である．本研究は，今後，強誘電体単結晶の用途が広
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がることで，超精密研削加工技術がさらに必要となり，より実用的な加工技術として確立

されるための一考察になるものと確信している． 
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また，PMN-PT 単結晶の御提供並びに御助言を賜りました JFE ミネラル㈱ 松下三芳

氏，江波戸修氏，ダイヤモンド砥石の御提供並びに御指導を頂きましたアライドマテリ

アル㈱ 岡西幸緒氏，研磨剤の御提供並びに御助言を賜りました日本アエロジル㈱ 服部

雅幸氏，実験装置の御提供並びに御助言を賜りました中部大学 佐伯守彦准教授，後藤

英雄教授，測定に関しまして数々の御協力を賜りましたオリンパス株式会社，株式会社

島津製作所，キヤノンマーケティングジャパン株式会社，エスアイアイ・ナノテクノロ

ジー株式会社の皆様に深く感謝申し上げます． 

そして，本研究の一部について，貴重な御助言と御討議を賜りました名古屋工業大学

岩田真教授，東芝リサーチコンサルティング㈱ 山下洋八氏に深く感謝申し上げます． 

本研究を行うにあたり御協力下さいました鈴木研究室，難波研究室の皆様に厚く御礼

申し上げます． 

私事ではありますが，本博士課程進学に理解を示し，研究活動だけでなく，全ての面

で終始暖かく支え協力してくれた家族に心からの感謝の気持ちと敬意を表します． 

最後に，本研究を遂行するにあたり，本当に多くの方々にお世話になりました．あら

ためて心より御礼申し上げまして，本論文の締めとさせていただきます． 

 

平成 29年 3月 

高橋 秀彰 


