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　　　　　　　　　 1 緒　 　言

　戦後 の 電 子 技術 の 発 展 に 伴ない ，さまざまなエ レ ク ト

ロ ニ ク ス 製品が 新規発現 し て い る．特に 各種セ ン サ を内

蔵 した マ イ ク ロ コ ン ピ ュ
ータ を 知 能 と し た エ レ ク トロ

ニ ク ス と，機械 的動 作を 融合 させ た メ カ トロ ニ ク ス の 更

なる進歩が 期 待され て い る．そ の 発 展 を支 え る 構 造体 と

して，電気的エ ネル ギ と機械的エ ネル ギを可 逆的 に 変換

で き る 圧 電体 の 存在 が 大変重 要 と な る．機能性材料 と し

て の 利 点 の み な らず，高強度 ・耐 食性 ・耐熱性 等の 高 い

機械 特 性 を も有 して い る こ とか ら，特 に 圧 電 セ ラ ミ ッ ク

ス が機 械 構 造 物 の 至 る所 に使 用 され て い る．

　 圧 電 セ ラ ミ ッ ク ス に お け る こ れ ま で の 研 究は ，機能 性

向上 を 目指 し た 材料開 発 に 主 眼 が 置 か れ た も の が ほ と

ん どで あっ た．圧電セ ラ ミ ッ ク ス は ，脆性材料 と し て 取

り扱 うこ とは で き る他 の セ ラ ミ ッ ク ス 素 材 とは 異 な り，

分 域 反 転機 構 に よ り金 属 の 延 性 機 構 に似 た 非線 形 挙 動

を示 す．近年，結晶方位 を同 定す る 手 法 とし て EBSP （後

方 散乱電子線回折）法の 普及 は 著 し く，金 属材料評価へ

の 適 応 例 は多 く報 告 され て い る．しか しな が ら，絶 縁 材

料で ある 上に 固 溶体 で あ る PZT の 研 究 報 告は 皆無 で あ

る．

　本研究 で は，分極処 理 を 行 っ た チ タ ン 酸 ジル コ ン 酸鉛

（PZT ：Pb（Zr，Ti）03） を供 試 材 と し て ，圧 電 セ ラ ミ ッ ク

ス にお け る EBSP 法 の 試料調 整法 の 確立 を 目指 し，分 極

反 転 の 直接 的 観 察 ・考 察 の 手 法 と して の EBSP 法 の 方 向

性 を示 す ．

　　　　　　　　　 2　実験方法

2，1　 材 料 　 使 用 し た 供 試 材 は 常 圧 焼 結 し た PZT

（Pb（Zr．Ti）03）で あ り，結晶系は 正 方晶で ある．焼結ブ

ロ ッ ク よ り断 面 積 3，0mm × 4．Omm ，長 さ IOmm の 試 験片

を切 り出 し，加 工 ひ ず み 除去 の た め の 焼鈍 処 理 を 行 う．

そ の 後 ， 4．OmmxlO．Omm 両 面 に 銀 電極 を 焼付 け ， 373K

の シ リコ ン オ イ ル 中で 10 分間の 分極処理 を行 っ た．処

理 電圧 は LgkV ！mm で あ り，処理後に 電極材を除去 す る、

観察面 （4．OmmxlO ．Omm ） は ア ル ミ ナ 砥 粒 を 用 い て 鏡面

状態 に 仕上 げ た、

2．2　結 晶 方 位 解析　サー
マ ル 電 界 放 出 形 走 査 電 子 顕 微

鏡 （JEOL 　
：
・JSM − 7000FS）に 取 り付 け た 結 晶 方 位 解 析 装

置 （TexSEM 　 Laberatory： OIM 　4 ．0） に よ っ て ，　 EBSP

（Electron　Backscatterjng　Diffね ction 　Pattern）法 を用 い た 結

晶 方位 同定 を行 う．PZT の 空間 群 は P4 ／hi’ntni で あ り，方

位 解析 に は JCPDS カ
ー

ド〈 No ．50 − 0346 ＞

よ り強度 の 強 い 回折面を選択 し て 作成 し た デ
ータ ベ ー

ス を 使用 した，

　　　　　　　3　実験結 果 お よ び 考察

3．1　材 料 調 整 （観 察 面 条件 ）　 観 察表 面 に研 磨等 に よ る

残 留 ひ ず み が 存在す る と菊池 パ タ
ー

ン を 取 得 す る こ と

が 出来ない ．研磨砥 粒径 の 1 ／ 3 程度 の 加 工 ひ ずみ 層 が

導 入 さ れ る と 報告 され て い る た め ，金属 等 の 観察 に お い

て は 機械 研 磨 と化学研 磨 を 併 用 で き る コ ロ イ ダル シ リ

カ に よ っ て 最 終 研 磨 を行 う，本 観察 に お い て も，コ ロ イ

ダ ル シ リカ （ス トル ア ル 社 ： OP − S） に て 耐 磨 を行 っ た

が パ タ
ー

ン を 得 る こ と が 出 来 なか っ た ．こ れ は
，

コ ロ イ

ダ ル シ リ カ は 弱 ア ル カ リ性 に 調 整 して あ る た め ，セ ラ ミ

ッ ク ス に お い て は 化学反 応 が 生 じ ず，十分な耐磨処 理 を

行 うこ とが 出 来 な か っ た こ と に起 因 す る と考 え，コ ロ イ

ドを 弱 酸 性 に調 整 して研 磨 を試 み た．そ の 結 果 ， Fig．1

に 示 す よ うな鮮明 なパ タ
ー

ン を得 る こ とに 成功 し，指数

付けも良好で あっ た．絶縁材料で ある PZT に 導電性 を持

た せ る た め に 観察 面 の コ ーテ ィ ン グが 必 要 で あ る．高 倍

率 で 評 価 す る た め に は カ
ー

ボ ン コ ーテ ィ ン グ が 最 適 で

あ り，情報深さが 50nm と極 め て 薄い た め 膜厚 に 関 して

も細 心 の 注意 を必 要 とす る．

3．2　PZT に お け る結晶方位測定　前項の 条件で 観察表

面 を調 整 した PZT に お け る 結 晶 方 位解析 結 果 を Fig．2 に

示 す ．逆 極 点 図 の マ ッ ピ ン グ像 で あ り，粒 子 を 明確 に 判

別 す る こ とが 出来 る．観 察 ス テ ッ プ が 0．4μm で ，プ ロ
ー

Fig．1」ndexing 　and 　orientation 　ca ］culation 　of

　　　　 Kikuchi　pattern　by　EBSP ．
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Fig．2．　EBSP 　inverse　po】e　figure　mapping 　fbr　po】ed

　 　 　 　 　 　ferroelectric　ceramlCS ．

ブ 径 が 20nm 程 度 で あ る が，粒 界 に ア モ ル フ ァ ス 相 の 存

在 は 確認 され ず，焼 結性 が 良 い こ とを 示 して い る．こ の

よ うに ，直接 的に 結晶粒 の 方位 を 同定す る こ と が 出来れ

ば，結 晶 方 位 が 特 定 方 向 に 反転 す る ，圧 電体特有 の ドメ

イ ン ス イ ッ チ ン グ挙動 の そ の 場観察 が 可能 と なるこ と

が 示 唆 で き る．

3．3 材料特性 パ ラ メータ の抽出　Fig，3 に 極点 図 を示 す．

図中の ND 方向が 分極処理 方向 で ある．＜ OO1＞ 方位 が

ND 方 向に 配 向 して お り，電界印加 に よ り正 方晶 PZT の

自発 分 極 方 向 ＜ 001 ＞ が 優 先 配 向 す る，こ れ ま で の 報告

と
一

致す る．また，〈 001＞，＜ 110＞ の 配 向 性 が 確認 で

きない こ とか ら，一
軸配向で ある こ とが 分 か る．す べ て

の 測 定 点 に お け る オ イ ラー
角 を特 定 で きる た め，今後，

配 向度 の 定量 的評 価 を実 施す る 予 定で あ る ．

　結晶粒径 の 同 定を 行 っ た （Fig．4），粒 径 パ ラ メ
ー

タ よ

り 平 均粒径 が 3〜5岬 で あ る こ とが 確 認 で き，破 面 の

SEM 観察 で の 結果 と一
致 し て お り，結晶方位決定精度 が
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Fig．3，　Pole　fi　gure　measured 　by　EBSP 　for　po］ed

　 　 　 　 　 ferrOelCCtriC　CeramiCS ．
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十 分 で あ る と 言 え る，1μm 以 下 に お い て 高 分 布 領 域 が あ

る よ うに も見 受 け られ るが
， 測 定ス テ ッ プ が O ．4pn で あ

る た め 粒 子 と し て 認 識す る 必 要 は 無い ，

　隣接測定点間 の 方 位差分布を Fig．5 に 示 す．方位差 5

度 以上 を 評 価対象 と した 場合，方 位差 90 度付近が 6 割

を 占め て い る．こ れ は圧 電 セ ラ ミ ソ ク ス に 90
°

ドメイ ン ，
180°

ドメ イ ン が 存在す る こ と に起 因 す る と考 え る．格

子定数 a／c＝1．02 で ある場合，88，86°

が 分域壁 とな る．

電 界印加 に よ り粒 子 内 の 90
°

ドメ イ ン の 分域壁 の 移動

が 生 じ，単
一

方位 の 粒 子が 生 成 され る と の 見識 が一般 的

で ある た め，方位差は PZT の ドメ イ ン ス イ ッ チ ン グを評

価す る 上 で 大変重要なパ ラメ
ータで ある と言 え る．し か

しな が ら，180
°

ドメ イ ン の 検出は オ イ ラ
ー角 の 解析 を

行 っ て も不 可 能で あ る た め，更 な る 検討 が 必 要 で あ る ．
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