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【緒言】 近年、強誘電体材料を用いた電子光学 (EO) デバイスがプラズモンを用いた特性の向上

や Si フォトニクスへの応用が可能なことから大きな注目を集めている[1]。これらの材料では

PbZrxTi1-xO3 (PZT) のようなペロブスカイト構造を持つ酸化物で大きな EO 係数を示す。PZT の EO

特性については、シングルドメイン構造の EO 係数が PbTiO3 のみで報告されており、組成相境界 

(MPB) 近傍の組成や多結晶構造の膜での研究が多く、内因的な EO 応答の評価がこれまでなされ

ていなかった。そこで、本研究では熱膨張係数の大きな CaF2基板上でバッファー層を用いること

で PZT 薄膜を作製し、初めてシングルドメイン構造の PZT の EO 特性の評価を行った。 

【実験方法】 薄膜の作製はパルスレーザー堆積法を用い

た。鉛 5%過剰の正方晶 PZT (x = 0.35) 及び菱面体晶 PZT 

(x = 0.7) ターゲットを用いて、基板温度 610~630 °C、酸素

分圧 200 mTorr の条件で SrRuO3 (SRO)//LaNiO3//CaF2及び 

SRO//SrTiO3//TiO2//CeO2//CaF2 基板上にそれぞれ堆積した 

(Fig. 1-(a), (b)参照) 。また、上部電極は直径 100 及び 200 

μm、厚さ 10 nm の白金層を電子ビーム蒸着法で作製した。

薄膜の結晶構造や配向性の評価は X 線回折（XRD）、電気

特性の評価にはLCRメーターと強誘電体テスタを用いた。

また、EO 特性の評価は自作の電界変調型のエリプソメー

ターを使用して、シングルドメインの EO 係数を評価した。 

【実験結果】 XRD 測定の結果、作製した PZT 膜はどちら

の組成でもエピタキシャル成長しており、シングルドメイ

ンであることがわかった。また、これらの PZT 膜はバルク

と同程度の格子定数と残留分極値を示した。次に、EO 係

数の AC 電界依存性の結果を Fig. 1-(c)に示す。どちらの膜

でも 1 次の EO 効果を示した。Fig.2 に横軸を自発分極と誘

電率の積として、 本研究で測定した EO 係数を先行研究の

データと合わせて示した。今回の測定値は理論直線とおお

よそ一致しており、またこれまでの多くの報告では外因的

な寄与の影響で大きな EO 応答を示すことが示唆された。 
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Fig. 1. Schematic images for hetero-
epitaxial structures for (a) the tetragonal 
and (b) the rhombohedral PZT films and 
(c) AC electric field dependence of the 
EO coefficient 𝑟𝑟𝑐𝑐 for the PZT films. 

0

10

20

30

40

0 30 60 90 120 150

EO
 c

oe
ffi

ci
en

t (
pm

/V
)

AC Electric field (kV/cm)

PZT(001)

PZT(111)

  

CaF2(100)

LaNiO3(100)

SrRuO3(100)c

T-PZT(001)

Ps

CaF2(100)

CeO2(100)

TiO2(100)

SrTiO3(111)

SrRuO3(111)c

R-PZT(111)

Ps

(c)

(a)
(b)

0

100

200

300

400

0 50 100 150 200

Pollycrystalline Fim
         Epitaxial Film
Tetragonal-(001) (This Study)
Rhombohedral-(111) (This Study)
Bulk Single Crystal PbTiO

3

P
s
· ε (C·F/m3)

EO
 c

oe
ffi

ci
en

t (
pm

/V
)

Tetragonal

Rhombohedral

MPB

Fig. 2. EO coefficient as a function of 
spontaneous polarization, PS times 
dielectric constant, ε for PZT films 
measured in this study and previously 
reported PZT films, and a bulk single 
crystal PbTiO3. The solid and dotted 
lines show theoretical estimated values. 
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