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研究成果の概要（和文）：強誘電体は，FeRAM，光学フィルター，ピエゾ素子，などとして広く実用に供されている機
能性材料である．強誘電体にとって物性を支配する重要な構成要素となるのが，ドメイン分極間の境界いわゆるドメイ
ンウォールである．ドメインの制御や解析は困難であるため，これまで系統的な研究はなされてこなかった．本研究で
は，分極方向制御を施した強誘電体単結晶基板2枚を接合により双結晶化することで，任意の分極関係を持つ強誘電ド
メインウォールの作製法を確立した．作製した双結晶試料の物性評価の結果，本来絶縁体であるべき強誘電体結晶中に
おいて，極性を有するドメインウォールが高い電気伝導性を有することが明らかとなった．

研究成果の概要（英文）：Ferroelectric is widely used for industry as a FeRAM, optical filters, piezoelectr
ic devices and various sensors. A boundary between neighboring domains, namely, "domain-wall" has strong i
nfluences on the properties of ferroelectric. However, structure and functions of the domain-walls are not
 well understood due to the difficulty of characterization of domain-walls. In this study, we successfully
 fabricated artificial domain-walls using a bicrystal experiment. As a result, the structure and property 
of the ferroelectric domain-walls have been well characterized by scanning transmission electron microscop
y and electric measurement systems.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
結晶内部のイオン配置に偏り(分極)のある

イオン結合性結晶が，外部電場で分極方向を
反転させることができ，かつ絶縁体である場
合，その結晶は強誘電体となる．強誘電体は，
圧電効果・焦電効果・非線形光学効果・電気
光学効果などの特別な機能特性を発現する
ため，アクチュエーターに代表される機械-
電気エネルギー変換材料としてだけでなく，
エレクトロニクス・オプティクスデバイスの
さらなる省エネ化・高機能化を可能にする機
能材料として期待されている． 
強誘電体特有の機能特性を理解するため

には，ドメインの分極構造およびドメイン間
の境界であるドメインウォールの構造と挙
動を把握することが重要となる．しかしなが
ら，光学顕微鏡によっても電子顕微鏡によっ
てもドメインの分極方向の解析は困難であ
ったため，ドメインウォールの構造や挙動の
理解は十分ではなかった．最近，カリフォル
ニア大学の研究グループが，強誘電体
BiFeO3 においてドメインウォール自体に電
気伝導性が発現することを報告した．これは，
強誘電体が本質的に絶縁体であるため，絶縁
体中の電気伝導性発現と言える．測定された
電機伝導性は結晶内に自然に形成されるド
メインウォールの測定であったため，導電率
自体は非常に低いものであった．しかしなが
ら，絶縁結晶内部における 2 次元電子伝導で
あるため物理学的観点から大きな注目を受
けている． 

以前，研究代表者は結晶内部の転位を利用
して，絶縁体であるアルミナ単結晶に局所的
な電子伝導性を持たせることに成功してい
る．加えて，これまで多数の酸化物双結晶を
作製してきた実績がある．双結晶とは 2 つの
結晶粒とその間の 1つの粒界からなる結晶体
のことである．双結晶では元の 2 つの単結晶
の結晶方位を自在に選択することができ，任
意の方位関係の界面を作り出すことが可能
となるため，界面の基礎的研究への適正が高
い．こうしたことから，双結晶実験を利用す
ればドメイン分極構造制御が施された理想
的なドメインウォールの作製が可能である
ということの着想に至り，さらには理想的な
ドメインウォールは電気伝導性など新奇な
機能物性を自在に発現させうる可能性を知
ることになった． 
 
２．研究の目的 
本研究では，LiNbO3(リチウムナイオベー

ト，通称 LN)を用いて強誘電体双結晶を作製
する．LN は表面弾性波素子から非線形光学
素子まで広く用いられている代表的な強誘
電体の 1 つである．LN は三方晶系のイルメ
ナイト類似構造を持つため，分極方向が c 軸
に限定される．また，大型の単結晶の入手が
可能で，かつキュリー点(強誘電相－常誘電相
の転移温度)が非常に高い．すなわち，強誘電
相が最も安定した強誘電体結晶であり，ドメ

イン分極の安定性を前提とした双結晶作製
用材料として適正が高い． 
本研究で作製に挑戦するドメインウォー

ルは図 1 に示す 3 種類である．それぞれ， (a)
分極ベクトルが行き違いになるもの，(b)分極
ベクトルが互いにウォールから離れるもの，
(c)分極ベクトルが互いにウォールを向いて
いるものである．(a)は周期分極反転構造によ
る光の波長変換フィルター(通称 PPLN)とし
て実用化されているドメインウォールに相
当する．既存の波長変換デバイスにおいては，
結晶基板の表面に電極を付け強電界を負荷
することでこうした分極反転を実現してい
る． 一方，(b)と(c)のドメインウォールは，
界面チャージが形成されるため，新奇物性が
発現する可能性がある．カリフォルニア大学
の研究グループで見られたドメインウォー
ルにおける 2次元電気伝導はこのタイプであ
る． 

本研究ではこれらを踏まえて，図 1 に示し
た 3 種類の強誘電体双結晶を作製し，その構
造を解析した上で，個々のドメインウォール
の電気伝導性を測定する．これにより，強誘
電体ドメインウォールの原子構造と基礎物
性の関係を調査した． 

 

(a)

(b)

(c)

図 1． 本研究にて作製に挑戦する強誘電体

双結晶の模式図．矢印はドメイン分極方向を

示す．中央がドメインウォールとなる． 



３．研究の方法 
【強誘電体双結晶の作製】 

図 1に示した 3種類の強誘電体双結晶を拡
散接合により作製する．作製の際には， LN
単結晶基板を 2枚利用して，それぞれの分極
方向が互いに反転するように炉内にセット
する．これにより接合界面は所定のドメイン
ウォールとなる．接合前には，基板表面に鏡
面研磨を施す．  
【双結晶界面の構造解析】 
 接合界面近傍の構造を透過型電子顕微鏡
(TEM)により詳細に解析する．  
【双結晶界面の電気伝導特性評価】 
 半導体パラメータアナライザを使って界
面近傍の電気伝導特性を評価する．低温プロ
ーバを利用することで低温まで導電性を評
価し，伝導のメカニズムを調査する． 
 
４．研究成果 
(1)所定のドメインウォールを有する強誘電
体双結晶の作製に成功 

図 2に示すように，本研究では拡散接合に
より，強誘電体双結晶の作製に成功している．
また，図 3に示すように，接合された双結晶
の界面は，単一のドメインウォールとなって
いる．界面上に見えるコントラストは，極微
小な方位差(0.1 度未満)により生じた転位に
よるものである．転位の形成は 2枚の結晶基
板が完全に接合していることを意味してい
る． 
 
 
 

(2)極性ドメインウォールにおいて，電気伝
導性の発現を確認 

図 4 に示すように，極性界面である tail- 
to-tail タイプのドメインウォールにおい
て顕著な電気伝導性の発現を確認した．一方，
非極性界面である Side-by-side タイプでは
電気伝導性の発現は認められなかった．極性
ドメインウォールにおいては，電荷の偏りが
生じ，それが透明な酸化物結晶の内部である
にも関わらず，特異な電気伝導性を引き起こ
すと考えられた．本研究は極めて興味深い現
象であるため，目下継続研究中である． 
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図 2． 本研究で作製された強誘電体双結晶

の光学写真．(左)接合前の基板を 2 枚重ねた

状態．(右)接合後の双結晶．接合により界面で

の光の干渉が起こらなくなる． 

図 3． 本研究で作製されたドメインウォールの

TEM 明視野像の一例．Side-by-side タイプ．
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図 4． 双結晶法で作製されたドメインウォール

の電気伝導性測定結果（I-V）の一例． 
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