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研究成果の概要（和文）：(100)/(001)配向したPb(Zr0.5Ti0.5)O3膜をSi、SrTiO3およびCaF2基板上に作製し
た。電界印加時には、可逆な格子の伸長と(100)配向から(001)配向へのドメインスイッチングが確認された。格
子の伸長はすべての膜でほぼ同様に観察されたのに対し、ドメインスイッチングはSi基板上で最大となった。こ
れが、Si基板上の膜の大きな圧電性の起源であると考えられる。

研究成果の概要（英文）：(100)/(001)-oriented tetragonal Pb(Zr0.5Ti0.5)O3 epitaxial films with 2 
micro meter in thickness were grown on Si, SrTiO3 and CaF2 substrates. Volume fraction of (001) 
orientation, Vc, changed by the thermal strain above Curie temperature. Vc value increased by the 
pooling process for all films. There two contributions to the piezoelectric response were observed 
for all films by the XRD observation under applied an electric field.
Orientation change from (001) to (100) orientation plays a main role for the piezoelectric response.
 In addition, films on Si substrates show the maximum orientation change and macroscopic 
piezoelectric response.

研究分野： 工学　酸化物機能材料
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１．研究開始当初の背景 
(1)本研究に関連する国内・国外の研究動向
及び位置づけ 
①圧電体膜への期待 

圧電体膜は、ジャイロセンサーやインク
ジェットプリンター等で広く実用化され
ている。中でも物質の変位を用いるアクチ
ュエータ応用では、圧電を用いる方式が小
型化しても特性劣化の無い唯一の方式で
あり、“アクチュエータ小型化の切り札”
として大きく期待されている。 

②“基板のクランプ効果”による圧電特性
の劣化と新規機構の必要性 

圧電体膜では大きな圧電特性の発現を
目指して、電界に対しての結晶相の不安定
性を利用した“相境界組成”がこれまで検
討されてきた。 
しかし、膜形状では電界印加時の圧電体

膜の変位が基板によって拘束される“基板
のクランプ効果”が原因となり、圧電特性
がバルク形状時の数分の１に低下するこ
とが知られている。 
従って、大きな圧電特性の発現には、新

規な圧電機構を見出すことが不可欠と考
えられていた。 

(2)研究代表者のこれまでの研究成果を踏
まえ着想に至った経緯 

研究代表者は、現在最も広く使用されて
いる圧電体の Pb(Zr,Ti)O3について高品質
エピタキシャル Pb(Zr,Ti)O3膜の圧電特性
の研究を一貫して行ってきた。 

①“相境界組成”に匹敵する圧電特性を有
する正方晶膜の発見 

(100)と(001)の混合配向したエピタキ
シャル正方晶の Pb 分極軸の（100）配向の
体積分率を増やすことで、“相境界組成”
に匹敵する大きな圧電特性が発現するこ
とを世界で初めて発見した。 

②“可逆な配向スイッチング”という膜特
有の機構が大きな圧電特性の起源であるこ
との発見 

大きな圧電特性の起源は、膜中の(100)配
向が電界印加により(001)配向にスイッチ
ングし、電界を外したときに“基板のクラ
ンプ効果”によって可逆的に元の(100)配向
に戻るためであることを発見した。 
従って、“基板のクランプ効果”による膜

特有の“可逆的な配向スイッチング”が大
きな圧電特性発現に寄与していると言える。 
上記結果から、従来阻害要因と考えられ

てきた“基板のクランプ効果”を“配向を
可逆化（スイッチバック）させるための推
進機構”として積極活用することで、大き
な圧電特性発現には不可欠とされる“相境
界組成”を用いることなく、特性を発現す
る圧電体膜が創成できるのではないかとの

着想に至った。 
 

２．研究の目的 
本研究の目的は、申請者が見出した“基板

のクランプ効果により可逆応答する配向ス
イッチング機構”を用いて、巨大圧電特性を
有する膜を創成することである。 
 
３．研究の方法 
種々の組成の薄膜を MOCVD 法および PLD法

を用いて作製した。 
得られた薄膜は、XRD で結晶構造解析を行う
と共に、上部電極作成後に強誘電特性および
圧電性の評価を行った。 
 
４．研究成果 
(1)クランプ効果を用いた圧電特性の最大化 
膜厚約2μmの(100)/(001)配向した正方結

晶 Pb(Zr0.5Ti0.5)O3 のエピタキシャル膜を
(100)SrRuO3//SrTiO3/(1100)Si 、
(100)SrRuO3//(100)SrTiO3, お よ び
(100)SrRuO3//LaNiO3//(100) CaF2基板上に作
製した。 
 得られた膜では、 (001)/{(001)+(100)}＝
Vc の値がキュリー温度以上の熱歪み量に従
って直接的に変化できた（図１参照）。 
ポーリング後の圧電特性をまとめた。圧電

特性は、Si 基板、SrTiO3基板、CaF2基板の順
に大きくなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図１熱歪の値による Vc＝ 

(001)/{(001)+(100)}の変化 
 
基板種による大きな圧電特性の差を解明

するために、各プロセスでの結晶構造変化を
調査した。 
図２に分極前後のXRD回折図形の変化を示

した。この図から分極前後の XRD の変化は、
CaF2基板、SrTiO3基板、Si 基板の順に大きく
なっていることが分かる。Vcの変化率は、Si
基板上で 19％、SrTiO3 基板上で 8％、CaF2 基
板上ではほぼ 0％と見積もられた。 
電界印加下のXRD回折図形の回折を行った

ところ、電界印加時は大きな変化が確認され
たが、電界除荷後は印加前にほぼ戻っており、
XRD 図形は可逆的な変化をしていることが分
かる。電界印加時について見ると、すべての
膜で、004 の回折が低角側にシフトし、格子
が伸長しているのが分かる。さらに 004 の回



折強度が増加し、400 の回折強度が低下して
いる。このことは、電界印加時に(100)配向
ドメインが(001)配向にドメインスイッチン
グしていることが分かる。 
３つの基板上で比較すると、格子の伸長に

は大きな変化は観察されなかったが、ドメイ
ンスイッチング量は、CaF2基板、SrTiO3基板、

Si 基板の順で体積が大きくなっていること
が分かった。 
上記の結果から、製膜時の Vc を小さくす

ることで、基板のクランプ効果を用いたドメ
インスイッチングの効果を大きく使え、結果
として大きな圧電性が得られることが明ら
かになった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２ 分極処理前後のXRD回折パターンの変
化 
 
 
 
 
 

 
図３ 電界印加前後および電界印加時の XRD
回折測定のシークエンス 
 
(2)Si および SrTiO3 基板上に作製した
(100)/(001)配向薄膜の圧電性の Zr/(Zr+Ti)
比依存性 

Si および SrTiO3基板上に Zr/(Zr+Ti)比を
変化させて{100}配向した(Pb, Zr)TiO3 エピ
タキシャル膜を作製し、圧電特性を評価した。 
その結果、 Vc の体積分率が小さく、正方

晶性が低い Zr/(Zr+Ti)比の高い組成では、大
きな圧電性が得られることが明らかになっ
た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４ 図３のシーケンスで電界印加した場
合の前後の XRD 回折パターンの変化 
 
(3)非鉛圧電体 
非鉛圧電体として(Bi1/2K1/2)TiO3 および

(Bi1/2Na1/2)TiO3-BaTiO3膜の作製を行い、正方
晶の膜が作製できることを明らかにした。 
この成果は、非鉛圧電体膜においても、ド

メインスイッチングによる大きな圧電性発
現を示唆している。 
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