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研究成果の概要（和文）：(1)完全面内分極配向した膜の作製及びその構造の膜厚依存を実施した。その結果、
臨界膜厚が約90nmより強弾性ドメインが生じることが確認できた。(2)強弾性ドメインスイッチング量と結晶構
造の関係性を調査するために、様々なZr量を膜に固溶させ薄膜作製を試みた。Zrが増加すると強弾性ドメインが
導入される膜厚領域が拡大した。（３）強弾性ドメインスイッチングの限界速度を、放射光X線回折 (SPring-8)
を用いて調査した。数百nsの電圧印加し観察した結果、高周波領域(数MHz以上)ではZr比が少ない正方晶構造で
応答速度に優位性を確認できた。

研究成果の概要（英文）：(1) Preparation of a ferroelectric film with perfectly in-plane polarization
 orientation and film thickness dependence of its structure were carried out. As a result, it was 
confirmed that a ferroelastic domain was generated when the critical film thickness was about 90 nm.
 (2) To investigate the relationship between the ferroelastic domain switching amount and the 
crystal structure, various Zr amounts were dissolved in the film to form a thin film. As Zr 
increased, the film thickness region where the ferroelastic domain was introduced expanded. (3) The 
ferroelastic domain switching speed was investigated using synchrotron radiation X-ray diffraction 
(SPring-8). As a result of observing a voltage of several hundred nanoseconds, it was confirmed that
 the square structure with a small Zr ratio has a superior response speed in the high-frequency 
region (several MHz or more).

研究分野： 圧電体薄膜

キーワード： 強誘電体　強弾性ドメイン　圧電体　エピタキシャル膜

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
高周波における強弾性ドメインの応答性に関する成果は、非鉛材料にも展開できる可能性がある。実際に非鉛圧
電材料でもドメイン回転の寄与がPZTと同様にユニバーサルな振る舞いを示すことも確認できており、アクチュ
エータデバイスの材料技術を維新する存在となる。
これにより電子機器による環境汚染の低減と持続可能な技術として社会的問題解決に貢献ができると期待してい
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
1. 研究開始当初の背景 

近年、Pb(Zr, Ti)O3[以後 PZT]圧電体薄膜を使用した RF-MEMS スイッチは第 5 世代移

動システム(5G)をはじめとした IoT 等の高速通信機器分野で期待されている。圧電性を

利用した機械的なスイッチ動作は信頼性の観点から、アンテナやその周辺の RF（無線

周波）回路などの高周波用途への応用に期待が高まっている。 

PZT は代表的な強誘電体材料であり、強誘電性と強弾性が共存している。さらに電界

誘起歪み（圧電特性）に関しては、図１に示すように電圧印加時に Intrinsic 効果と強弾

性ドメインスイッチング(または非分極軸配向のスイッチング)による Extrinsic効果の寄

与がある。この非分極軸のスイッチングの電界誘起歪は Intrinsic の歪よりも約 7 倍近く

大きいことが報告され、アプリケーションへの展開 (特に薄膜形状において十分な歪み

量が必要の場合)には必要不可欠な効果である。しかし焼結体などの多結晶材料の場合、

高速領域 (~1 kHz) 以上で、このスイッチングの寄与が低下することが報告されている。
1) そのため強弾性ドメインによる Extrinsic 効果を高周波でも使用することができれば

実用への展開が期待できる。特に薄膜の場合、試料サイズが小さいことから大きな電界

を印加することができ、Extrinsic 効果を利用した材料設計が期待できる。しかしながら、

PZT 単結晶の作製が困難であることから、基礎物性の実験値の報告が少なく、特に非分

極軸/強弾性ドメインのみの電圧応答速度が検討することが不可能であった。 
 

 
2. 研究の目的 

材料作製の難しさから強誘電体材料中の非分極軸/強弾性ドメインの電界応答性の検
証が難しかった。そこでエピタキシャル成長に着目し、従来困難であった非分極軸配向
膜 PZT 膜の作製方法を確立し、作製した薄膜試料の電界応答性を明らかにする。具体
的には格子マッチングを考慮した適切な単結晶基板を用い、非分極軸配向 PZT 膜の開
発を実施する。得られた様々な PZT 薄膜を用い、高速電圧印加中 XRD 測定により非分
極配向の電界応答性を確認し、Intrinsic 効果と Extrinsic 効果の寄与を定量的に評価する
ことで、今後の材料設計の基盤を確立する。 
 
3. 研究方法 
Pb(ZrxTi1-x)O3 (x =0, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5)における非分極軸配向膜の制御 

PbTiO3[PTO]薄膜における非分極軸配向膜の制御ができるか検討した。KTaO3[KTO]単

結晶基板上において、PTO 極薄膜では基板の拘束により完全 a 軸配向膜の作製に成功

している。今回非分極軸配向の体積分率を制御するために、様々なミスフィット歪み

(Sm)量を検討した。Smは成長基板と成長膜の格子定数の差から生まれる歪みであるため、

格子定数の異なる種々の単結晶基板上に PTO 薄膜を作製した。得られた膜の非分極軸

配向の体積分率は薄膜 XRD 測定にて解析を行った。さらに、実際のデバイスには圧電

図１ 電界誘起歪みにおける Intrinsic 効果と Extrinsic 効果の寄与について 
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特性が高い Zr を固溶させた PZT 膜が使用される。そこで PZT 膜においても Sm によっ

て非分極軸配向の体積分率を制御できないか検討するため様々な Zr 組成比の PZT 膜を

KTO 基板上に作製した。 

放射光施設を用いた高速電界下 In-situ XRD 測定による構造解析  

高速電界下における各ドメインの定量性の観察を行い、ナノ秒単位まで定量的

Intrinsic 及び Extrinsic 効果の寄与を明らかにした。単色性の高い高強度の放射光 X 線を

用いて、高速電圧印加下の結晶構造から強誘電体の分極方向を直接観察した。 
 
4. 研究成果 
非分極軸配向膜の制御 

格子定数の異なる単結晶基板 KTO, DyScO3 [DSO], GdScO3 [GSO], SrTiO3 [STO]上
に PTO 膜（膜厚 30nm）をエピタキシャル成長させ、引張りから圧縮歪みまでの Smを
系統的に印加した。各基板上で c 軸方向に分極軸が向いている配向の体積分率(Vc)を
XRD の測定結果より算出した(図 2)。KTO 基板上の PTO 膜は大きな引張り歪みにより
分極軸が完全に面内に向いた a 軸配向になり、GSO 基板上、 DSO 基板上と引張り歪み
から圧縮歪みに変わるにつれて、c ドメイン(Vc)が徐々に増加した。大きな圧縮歪が膜
に印加された STO 基板上では、Vc＝１となり c 軸方向へ完全分極軸配向をしているこ
とが確認できた。次に、Zr/Ti 組成比を変えた PZT 膜の Vc を確認した。この時、PZT 膜
は KTO 基板上に成膜した。Zr 組成が増加するに伴い PZT 膜の格子定数が増加するた
め、膜中に発生しうる Sm が引張りから圧縮へと変化することが予想できる。組成比を
変えた結果においても、Vc は成長基板で Sm を制御した時と同様な傾向を示した。従っ
て、格子ミスマッチの観点から非分極軸配向の体積分率を制御できることが明らかにな
った。 

 

 
圧電体薄膜の高速電界印加中のドメイン構造の観察 

非分極軸の回転機構の観察には分極軸配向と非分極時配向膜の混合配向した PZT 薄

膜を用いて、放射光 XRD (SPring-8) にて測定した。図 3(a)は、2スキャンの時間依存を

示しており、800 ns 中に 200 ns の電界を印加している。図 3(b)には図 3(a)の電界印加

ON/OFF 時 (OFF 時の場合は電界印加 ON 前後) の 2スキャンの結果を示している。図

3(b)のように電界を印加している間は分極軸配向のピークと非分極軸配向のピークの

強度比が変化している。これは非分極軸ドメインの回転が発生していることを示してい

る。（各ピーク強度は膜中の各々の配向の体積分率に由来する。）また電界印加後は、印

加前のピークに重なっていることが確認できており、薄膜では Extrinsic 効果が基板の

拘束によって発生していることが確認できた。電界印加中の分極軸配向のピークが低角

図 2 各単結晶基板上に成長させた PZT 膜の分極軸配向の体積分率(Vc) 
ミスフィット歪み(Sm) vs Vc 
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側にシフトしていることが確認できており、結晶格子が伸長したことも同時に確認でき

た。 

 

マクロな歪として比較するために、同一試料の圧電応答顕微鏡測定(PFM)により得ら

れた歪-電界曲線(S-E カーブ)を図 4 に示した。図 4 中で電界 In-situ XRD 測定による各

歪量の結果をプロットした。測定方法や測定周波数などの条件は異なるが、200ns 電界

印加中の歪量の合計(Intrinsic+Extrinsic)と PFM (測定周波数：1kHz)と同等な値を示して

いることが確認できた。従来セラミックスでは kHz オーダ以上ではドメインの回転が

追従できず Extrinsic の効果が減少する事が予測されていたが、薄膜形状では約 MHz オ

ーダの場合でもドメインの回転が追従していることが直接確認できた。 

 

本結果より、新規材料設計をする上では Extrinsic 効果を積極的に導入する事が圧電
性を高めるうえで重要であることが実験的にも確認できた。ただ非分極軸の割合が増え
ると比誘電率(r)も増加する傾向にあり、応用毎に最適な物性値を得るために分極軸の
配向をコントロールすることも不可欠であると言える。今後は非鉛材料にも展開できる

図 4 電界下 XRD の測定結果より見積もった各歪量と PFM による PZT 薄膜の電

界誘起歪曲線の比較 

図 3 In-situ 測定の解析方法 (混合配向膜の例) 
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可能性がある。実際に BaTiO3 や(Bi1/2K1/2)TiO3 などを用いてドメイン回転の寄与が PZT
と同様にユニバーサルな振る舞いを示すことも確認できており、アクチュエータデバイ
スの材料技術を維新する存在となる。これにより電子機器による環境汚染の低減と持続
可能な技術として社会的問題解決に貢献ができると期待している。 
 
<引用文献> 
①  Tsurumi et al., Jpn. J. Appl. Phys., Part 1 36, 5970 (1997). 
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