
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

 

平成２５年 ６月 ５日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

研究成果の概要（和文）： 

 電界印加で誘電率のチューナブル特性を示す立方晶の(Ba,Sr)TiO3薄膜について、薄膜の
歪みが誘電特性に与える影響の結晶方位依存性を調べた。基板と膜の熱膨張係数差や外部
応力の印加によって、配向制御薄膜へ歪みを導入し、その誘電特性を評価した。その結果、
(111)配向薄膜は、(100)配向薄膜に比べて歪みに対する誘電特性の変化が小さく、歪み鈍感
な結晶方位であることが分かった。 

 

研究成果の概要（英文）： 

 We investigated the orientation dependence of the strain effect on the dielectric property of 

tunable (Ba,Sr)TiO3 thin films. The strain was introduced in the differently orientated films by 

utilizing difference in thermal expansion coefficient between films and substrates or by 
applying the external stress. It was found that the dielectric property of (111) films is less 
sensitive to the strain as compared with that of (100) films.  
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１．研究開始当初の背景 

 多くのペロブスカイト型強誘電体は、その
キュリー温度以上（常誘電相）で電圧の印加
により材料の誘電率が大きく変化する「チュ
ーナブル特性」を示す。特にキュリー温度が
室温以下の (Ba,Sr)TiO3を薄膜化することで、
チューナブルアンテナやチューナブル共振
器など、従来の大型素子を置き換える小型低
消費電力素子の実現が期待できる。 

 しかし薄膜の場合、格子のミスマッチや、

基板との熱膨張係数差により容易に歪みが
導入され、チューナブル特性（チューナビリ
ティー・誘電率・誘電損失）に大きな影響を
与えることが知られている。 

 最近の我々の研究で、(Ba,Sr)TiO3薄膜の成
長方位を制御すると、“同じ歪み量”でもその
チューナブル特性が大きく異なる可能性が
見出された。 (Ba,Sr)TiO3 は常誘電相で立方
晶格子を有するため、これまでその方位依存
性はほとんど注目されなかったが、得られた
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結果は立方晶格子においても歪みの影響を
受けにくい特定の方位の存在を示唆してい
る。 

 

２．研究の目的 

 上記の背景をふまえ、本研究では、電界印
加で誘電率のチューナブル特性を示す立方
晶(Ba,Sr)TiO3薄膜において、歪みが特性に与
える影響の方位依存性を実験的・理論的に明
らかにし、方位制御により歪みに対して安定
なチューナブル特性の設計を目指すもので
ある。 

 これにより、大きな歪みが導入されるフレ
キシブル薄膜デバイスなどへの応用展開に
向けた新たな可能性を開拓する。 

 

３．研究の方法 

 本研究では、歪みのチューナブル特性に
与える影響の方位依存性を調べるために、
熱膨張係数が異なる基板、圧電体基板、フ
レキシブル基板等の上に配向制御された
(Ba,Sr)TiO3薄膜の作製を試みた。 

 薄膜の堆積には、RFマグネトロンスパッ
タリング法及びパルスレーザー堆積法
（PLD 法）を用いた。得られた薄膜の結晶
構造と格子歪みは XRD 測定、電気特性は
LCR メータによる静電容量測定で評価し
た。また、兵庫県立大学生津准教授が開発
した微小一軸曲げ試験機を用いて、外部応
力による歪みの導入を行った。 

 

４．研究成果 

 以下に本研究で得られた代表的成果を示
す。 

 歪みのチューナブル特性に与える影響の
方位依存性を調べるために、様々な熱膨張係
数を有する基板上に、異なる配向の
(Ba,Sr)TiO3薄膜を成長させた。結晶性に優れ
た (Ba,Sr)TiO3 薄膜をそれぞれの基板上に成
長させるために、(Ba,Sr)TiO3と同じペロブス
カイト構造を有する SrRuO3電極層を含むバ
ッファー構造を検討した。 

 図１に熱膨張係数が異なる 4種類の基板上
に成長させた(111)配向(Ba,Sr)TiO3 薄膜の結
果を示す。 
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図１：熱膨張係数(TEC)の異なる CaF2, MgO, 

SrTiO3, KTaO3 基板上に成長した (111)配向
(Ba,Sr)TiO3薄膜の XRD 2θ-ωパターン 

 

(111)MgO, (111)SrTiO3, (111)KTaO3 基板上に
は (111)エピタキシャル SrRuO3 層を、 

(111)CaF2 基板上には (111)エピタキシャル
SrRuO3/Pt 層をバッファー層として導入す
ることで、電極を有する(111)配向薄膜の作
製に成功した。特に、 (111)CaF2 面と
(111)(Ba,Sr)TiO3 面は格子整合性が低く、 

SrRuO3 電 極 層 を 導 入 し た だ け で は
(Ba,Sr)TiO3は単一配向で成長しない。本研究
でバッファー層として Ptを追加した事で、図
２に示すエピタキシャル関係で(Ba,Sr)TiO3の
(111)成長が可能である事が明らかになった。 

 

 

図２：(111)SrRuO3/(111)Pt /(111)CaF2上に成長
した(111)配向(Ba,Sr)TiO3薄膜のXRD 極点図
形(a)とそのエピタキシャル関係(b) 

 

 

 

図３：熱膨張係数の異なる基板上に作製した
(111)配向(Ba,Sr)TiO3 薄膜の面外および面内
格子歪みの温度依存性。点線は基板と膜の熱
膨張係数差で導入される面内格子歪みの理
論予測値を示す。 

 

 



 

 

 得られた(111)配向(Ba,Sr)TiO3 薄膜の格子
歪みの温度依存性を図３に示す。熱膨張係数
の大きな基板上の膜ほど、室温では面内に圧
縮、面外に引張りの歪みが導入されることが
分かった。また、格子歪みは面内・面外方向
によらず、温度の増加とともに堆積温度
(Tdeposition)に向かって減少することが明らかと
なった。本実験の結果は、Tdepositionでの格子歪
みをゼロとした場合に基板と膜の熱膨張係
数の差から見積もられる歪み量の理論予測
値とほぼ一致する。従って、基板と膜の熱膨
張係数差を利用する事で、効果的に
(Ba,Sr)TiO3薄膜の格子歪み量を制御できる事
が示された。 
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図４：面内圧縮歪みを有する(100)および(111)

配向(Ba,Sr)TiO3薄膜の誘電率の温度依存性 

 

 図４に面内圧縮歪みを有する(100)および
(111)配向(Ba,Sr)TiO3 薄膜の誘電率の温度依
存性を示す。ここで、誘電率の最大温度は、
強誘電相転移温度に一致する。図から明らか
なように、(100)、(111)配向薄膜ともに、歪み
の無いバルクの相転移温度から変化したが、
その向きが配向によって異なる事が明らか
になった。更に、(111)配向薄膜は(100)配向薄
膜に比べて歪みに対する相転移温度の変化
が少ない、すなわち“歪みに鈍感である”事が
示唆された。 

 得られた歪みと誘電率の関係をより系統
的に明らかにする目的で、SrTiO3基板上に作
製した(111)配向薄膜と(100)配向薄膜に外部
から１軸応力を印加し、動的に歪みを導入さ
せ、そのときの誘電特性の変化を観察した。
導入した歪みと誘電率の関係を図５に示す。
図から分かるように、(111)配向薄膜は(100)

配向薄膜に比べ、歪みに対する誘電率の変化
が小さかった。 

 本実験で１つのサンプルに対して歪みを
導入し誘電特性を評価することで、サンプル
毎の特性のばらつきや、基板/膜界面での相互
拡散や格子不整合に起因する欠陥密度の違
いが膜の誘電特性に与える影響を排除する
事が可能になった。本実験結果も、(111)配向
薄膜は(100)配向薄膜に比べて、歪みに対して

誘電特性が鈍感である事を支持しており、前
述の結果と矛盾しない。また、これらの結果
がランダウ理論をベースとしたモデルで説
明できることが示された。 

 

図５：１軸応力印加による面内歪みと誘電率
との関係 
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