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研究成果の概要（和文）：本研究では、ナノドメインを有する強誘電体に曲げ変形を与えた際に生じるマルチフ
ィジックス現象について検討を行った。実験は、二重片持ち梁形状を有する試験片を用いて透過型電子顕微鏡内
で行った。梁の間に位置する試験部に曲げ変形を与えると、変形量の増加に伴いナノドメインは消失し、除荷を
行うと再度出現した。除荷後のドメイン壁の方向は、負荷前のものに対して90°回転していた。これは、ナノサ
イズの材料中に発生する急峻なひずみ勾配によるフレクソエレクトリック現象に起因するものと思われる。形状
の異なる試験片を用いた追加の実験によってメカニズムの検証を行った。さらに、この現象を利用した座屈デバ
イスの試作を行った。

研究成果の概要（英文）：In this project, multiphysics phenomena induced by bending deformation of 
nano-sized ferroelectrics with well-ordered domains were investigated. Experiments were performed on
 specimens with a double cantilever beam geometry in a transmission electron microscope. When the 
test section between the beams was subjected to bending deformation, the domains disappeared with 
increasing deformation and reappeared after unloading. The direction of the domain walls after 
unloading was rotated by 90° relative to those before loading. This may be caused by the 
flexoelectric phenomenon due to the steep strain gradient in the nano-sized material. The mechanism 
was verified by additional experiments using specimens with different geometries. In addition, 
prototype buckling devices were fabricated to exploit this phenomenon.

研究分野： 材料力学、材料強度学

キーワード： ナノ　フレクソエレクトリシティ　強誘電体　座屈　メカニカルメモリ

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ナノサイズの強誘電体材料中に生じるナノドメインについて、曲げ負荷を与えた際に消失することおよび除荷に
よって再度出現することをその場観察試験によって明らかにすることに成功した。除荷時に現れるナノドメイン
は、曲げの方向に起因した分極を有することを示し、この現象を利用することで、ドメインスイッチングを実現
できることがわかった。本成果は、ナノサイズの強誘電体材料中のひずみ勾配を利用して力学的にドメインの分
極方向を制御できることを示すものであり、材料力学分野における新しいマルチフィジックス現象の開拓に貢献
するものである。機械的なメモリデバイス創製のための基礎を得たことは、社会的な意義としても価値がある。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
内部に自発分極を有する強誘電体は、アクチュエータや低消費電力メモリといった幅広い産

業用途に利用されている。強誘電体内部には、同じ分極方向を有する領域（ドメイン）が分布し
ている。マクロ材では、その分布はランダム且つ粗大であるが、強誘電体がナノサイズまで小さ
くなると表面の反電場の影響を受けた特有の構造（ナノドメイン構造）が発現する①。この特性
は、高密度メモリ②や小型発電素子（エナジーハーベスタ）の実現の際には考慮する必要がある。 
強誘電体内の分極は、外部からの電場、磁場およびひずみ場によって反転・制御することがで

きる。電場や磁場に対する分極応答に関しては、これまでに多くの研究がなされているが、ナノ
サイズの強誘電体に関してひずみ場に対する応答についての実験研究例は極めて少ない。 
ひずみ場に起因した強誘電体の特徴的応答として、フレクソエレクトリック（Flexoelectric）

現象が挙げられる。これは、材料に曲げ変形が加わった際、その内部のひずみ勾配によって特有
の分極を生じる現象である。この現象は、マクロ材では圧電効果に比べると実用性に乏しい弱い
効果であるためほぼ無視されてきたが、ナノスケールにまで縮小化した材料に曲げ変形が加わ
ると、そのひずみ勾配は超急峻化され、効果が拡大し、支配的な特性となることが予測されてい
る。加えて、ナノドメイン構造とこの効果との重畳により、マクロ材とは異なる特徴的な現象を
生じる可能性がある。しかし、実験による評価の困難さが現象解明のボトルネックとなっており、
その詳細は世界的にも明らかにされていない。 
ひずみ勾配は、曲げ変形によって発生させることができる。曲げ変形では、圧縮変形や引張変

形に比べて小さな力で大きなひずみ場を得ることができ、曲げ剛性が極めて小さいナノ材料で
は、その効果は大きくなる。このことは、「微小な力学的（機械的）入力」で「大きな電気的効
果」を取り出せることを示唆しており、この特性は、機械的な機構により情報記録するメカニカ
ルメモリを実現するものと考えられる。一般的な不揮発メモリは、“静電気・光学・磁気”を用
いたものであるが、材料の劣化や電磁波等の外乱を受けた場合、記録情報は消失する。しかし、
機械的機構によるメモリは、これらの外乱の影響を受けない。高信頼性データ保守の観点からは、
方式の異なる複数の記憶媒体をベストミックスして用いる必要があるが、メカニカルメモリに
関しては、研究および開発例は極めて少ない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、ひずみ勾配を制御した強誘電体ナノ試験体に対する電子顕微鏡内その場観察力学

試験を実施し、フレクソエレクトリック現象に起因した力学応答を評価することを目的とする。
また、条件を変えた実験や数値シミュレーションによりその現象についての解明を試みる。さら
にナノ構造体のフレクソエレクトリック現象を応用したメカニカルメモリ機構について検討し、
デバイスの試作を実施する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、ナノドメイン構造を有する微小な材料に対して曲げ変形を与え、その内部に存在

するナノドメイン構造の変化について透過型電子顕微鏡（TEM: Transmission electron 
microscope）を用いてその場観察した。対象材料は、代表的な強誘電体であるチタン酸バリウム
（BaTiO3）とした。図 1(a)は、作製した試験片の走査型電子顕微鏡（SEM: Scanning electron 
microscope）像を示す。試験片の加工には、集束イオンビーム（FIB: Focused ion beam）を用
いた。試験片は二重片持ち梁形状を有しており、梁の間に幅約 1μm、高さ約 700 nm および厚さ
約 300 nm の試験部が存在する。試験部については、FIB 加工によって導入された表面加工層の
除去のためにアルゴンイオンを用いた超低加速ミリング処理を施した。試験片の片方の梁の上
部に対し、負荷チップを用いて鉛直下向き負荷を与える（図 1(b)）と、試験部に曲げ変形を生
じさせることができる。図 1(c)は、負荷前の試験部の TEM 観察結果の一例を示す。試験部を約
300 nm まで薄片化したことにより、内部に生じているドメインを明瞭に観察できている。表面
が有する反電場によって、内部にはストライプ状のナノドメインが発生している。 
 

 
図 1 (a)試験片の SEM 観察像，(b)負荷方法，(c)試験部に生じたナノドメイン． 



さらに、フェーズフィールド法に基づいて分極場を秩序変数で表現し、その時間発展方程式を
解くことにより、ひずみや電場の負荷のもとで得られる分極構造を計算した。すなわち、分極場
Pi(x,t)を秩序変数とし（i = 1,2,3 は分極の向きを表す）、時間依存 Ginzburg–Landau 方程式 
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を解く。L は時間発展の際の勾配に相当する係数であり、F は系の全自由エネルギーである。さ
らに、Flexoelectricity 効果を導入するため、式(1)に対して、Cao ら③の方法に倣って
Flexoelectricity 項を追加した。本研究では、材料モデルは BaTiO3単結晶を対象とし、xy 平面
に広がる 2 次元モデルとして、文献④で紹介されているフーリエ変換法を用いたフェーズフィ
ールド法解析を行った。xy 平面上のサイズ Lx×Ly = 250μm×250μm の正方形セルをメッシュ
分割（128×128)して計算を行った。x軸を横軸にとって材料長手方向とし、y 軸に垂直な上下面
を表面と模擬するため、セルの上端・下端の 3メッシュ分の分極を強制的にゼロとした。初期の
分極分布はランダムに与え、一定の外部ひずみ・電場負荷条件のもと、式(1)の時間発展を十分
なステップ数行った。尚、引張りおよび曲げの負荷は、図 2に示すように x方向のひずみ（εx）
を与えることで表現した。 
 

 

図 2 解析における引張と曲げの負荷方法． 
 
４．研究成果 
図 3は、試験部に曲げ変形を加えた際のドメイン構造の変化に関する模式図を示す。初期の試

験部には、ドメイン壁が左斜め上方に延びるストライプ状のナノドメインが存在していた(図
3(a))。負荷によって試験部に対して上に凸となる曲げ変形が与えられると、一つ置きのナノド
メインは試験部左上方において幅が狭くなり、順次消失を始めた(図 3(b))。続いて曲げ変形量
を増加させると、最終的に試験部全体のナノドメインはすべて消失した(図 3(c))。さらに、こ
の状態から除荷を行うと、一度消滅したドメインが再び現れ(図 3(d))、完全除荷の状態では右
斜め上方へと領域が広がるナノドメインによって試験片全体が占有された(図 3(e))。このよう
に、ナノドメインは試験部に曲げ変形を与えると消失し、完全に除荷を行うと再形成されるが、
負荷前後の構造を比較すると両者のドメイン壁の方向は 90 度回転した関係にあった。尚、初期
状態でドメイン壁が右斜め上方に延びる同形状の試験片を用いて同様の負荷（上に凸となる曲
げ変形）試験を別途行った結果、曲げ変形の増加によってナノドメインは消失したものの、除荷
によって再度現れたナノドメインは右斜め上方に延びており、負荷前後でその方向は変わらな
かった。すなわち、これらの結果は、上に凸の曲げ変形を与えた後に除荷を行うと、右上方に延
びるナノドメインが力学的に形成されることを示唆している。ここで、負荷前に試験部に生じて
いた分極およびドメイン壁の方向を仮に図 4(a)のように考えると、最初は曲げ変形によって横
方向の分極を有するドメインが大きくなり（図 4(b)）、最終的には単一のドメインとなる（図
4(c)）。このとき、試験部は上に凸の曲げ変形状態が保持されており、除荷を行うと
Flexoelectricity の効果によって上方を向いた分極が現れる（図 4(d)）。これによりその後は右
斜め上向きのドメイン壁が形成され、完全な除荷時には初期とは異なるナノドメインが形成さ
れる（図 4(e)）。すなわち、曲げ変形の負荷および除荷によって、ドメインのスイッチングを行
うことができる可能性がある。 

フェーズフィールド解析による検討に加えて図 4 に示したメカニズムを実験的にも確定する
ために、図 5(a)に示す試験片を作製した。この試験片では、試験部上部に梁を配置し、梁の右
端に負荷を与えることで、試験部に異なった方向への曲げ変形を与えることができる。梁の右端
に対して鉛直下向きの負荷を与えた場合、試験部には左に凸の曲げ変形が生じる。一方、梁の右
端に左向きの水平負荷を与えると、試験部には右に凸の曲げ変形が生じる。本負荷実験により得
られたナノドメインの変化の様子を示した模式図を図 5(b)に示す。負荷前の試験部には右斜め
上に広がるナノドメインが存在しており（図 5(b)-i）、試験片上部右端に鉛直方向下向きの負荷
を与えてその後除荷を行うと、初期状態に対してドメイン壁は 90 度回転した（図 5(b)-ii）。さ
らに異なる方向からの負荷によって試験部に逆方向の曲げを生じさせてその後除荷を行うと、
試験部のドメイン壁は更に 90 度回転した（図 5(b)-iii）。本実験によって、図 4 に示したメカ



ニズムが妥当であることを明らかにし、力学的にドメインのスイッチングができることがわか
った。 

 

 
図 3 曲げ変形によるナノドメイン構造の変化． 

 

 

図 4 上に凸の曲げ変形による分極方向の変化． 
 

 
図 5 (a)両方向曲げ用試験片，(b)曲げ負荷によって生じるナノドメインの模式図． 

 
続いて、この現象を利用したデバイスの試作を行った。図 6(a)は、試作デバイスを示す。デ

バイスは、シリコン基板と厚さ 1μmの PZT 単結晶薄膜によって構成されている。シリコン基板
はウエットエッチングによって中央をくり抜き、さらに基板端の一部にはスリットが設けられ、
その上部で PZT 薄膜はフリースタンディング状態となっている（図 6(b)）。さらに、このデバイ
スの両側に圧縮負荷を与えることで、フリースタンディング部の薄膜を座屈させて曲げ変形を
生じさせることができる。デバイスに圧縮負荷を与えることのできる治具を開発し（図 6(c)）、
圧電応答顕微鏡（PRM: Piezo-Response Microscope）を用いてこのデバイスの特性について計測
を行った。図 6(d)は、PRM 測定結果（面外方向の分極）を示す。曲げ方向（図中上下方向）に対
して垂直な方向に応答が出ていることがわかる。 

 

 
図 6 (a)試作したバックリングデバイス，(b)デバイスの動作機構，(c)圧縮負荷用治具，(d) PRM

測定結果． 
 

当初は飛び移り座屈現象を利用して二種類の分極状態を実現することを想定していたが、フ
レクソエレクトリック効果によって、異なる不揮発な分極状態を作れたことは新たな発見であ
った。マクロ材において単純な一方向負荷によって分極状態を変化させることはこれまでに報
告されているが、これは負荷時にのみに限った現象である。ナノサイズの材料について、力学的
なドメインスイッチング現象の可能性を見出したことは、国内外でのインパクトは大きい。今後
はこの原理を利用した実デバイスの実現が期待される。 
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