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(57)【要約】
【課題】セラミックス焼成基体に形成されるものにおい
て、圧電／電歪特性をより高めた圧電／電歪膜型素子を
提供する。
【解決手段】アクチュエータ１０は、下方に向かって開
口した空間部１４が形成されたセラミックス焼成基体１
２と、空間部１４の上方側のセラミックス焼成基体１２
の上面に形成された第１電極２２と、第１電極２２状に
形成され電力の入出力に伴い体積変化する圧電／電歪体
３０と、圧電／電歪体３０の上方に形成された第２電極
２４と、を備えている。圧電／電歪体３０は、主成分が
Ｐｂ（Ｚｒ1-xＴｉx）Ｏ3や、（Ｌｉ，Ｎａ，Ｋ）（Ｎ
ｂ，Ｔａ）Ｏ3であり、電界方向に沿って結晶体が配向
している。このアクチュエータ１０では、圧電／電歪体
が形成される基体の配向性などにかかわらず、圧電／電
歪体３０の配向度を高めることができる。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　セラミックス焼成基体と、
　電極と、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上に形成され、ガラ
ス成分を含まず、特定の方向に配向している圧電／電歪体と、
　を備えた圧電／電歪膜型素子。
【請求項２】
　前記圧電／電歪体は、厚さが１μｍ以上２０μｍ以下に形成されている、請求項１に記
載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項３】
　前記圧電／電歪体は、厚さ方向に配向した結晶体が実質的に１個である、請求項１又は
２に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項４】
　前記結晶体は、厚み方向の粒子径に対する面内方向の粒子径の比であるアスペクト比が
２以上である、請求項１～３のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項５】
　前記圧電／電歪体は、配向度がロットゲーリング法で５０％以上である、請求項１～４
のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項６】
　前記圧電／電歪体は、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分としＡサイトがＰｂで
ある複数の結晶体により形成されている、請求項１～５のいずれか１項に記載の圧電／電
歪膜型素子。
【請求項７】
　前記圧電／電歪体は、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分とし、ＢサイトがＺｒ
、Ｔｉ、Ｎｂ、Ｍｇ、Ｎｉ及びＺｎから選ばれる１種以上を含む複数の結晶体により形成
されている、請求項６に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項８】
　前記圧電／電歪体は、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分とし、ＡサイトがＬｉ
，Ｎａ，Ｋ，Ｂｉ及びＡｇから選ばれる１種以上を含み、ＢサイトがＮｂ，Ｔａ及びＴｉ
から選ばれる１種以上を含む複数の結晶体により形成されている、請求項１～５のいずれ
か１項に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項９】
　前記圧電／電歪体は、電界方向に沿って配向している、請求項１～８のいずれか１項に
記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項１０】
　前記圧電／電歪体は、ペロブスカイト構造を有し、電界方向に沿って、擬立方（１００
）軸が配向している、請求項９に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項１１】
　前記圧電／電歪体は、複数の層状に形成されている、請求項１～１０のいずれか１項に
記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項１２】
　前記電極は、無配向多結晶金属により形成されている、請求項１～１１のいずれか１項
に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項１３】
　前記セラミックス焼成基体は、無配向多結晶基材により形成されている、請求項１～１
２のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子。
【請求項１４】
　前記セラミックス焼成基体は、ジルコニアを主成分として形成されている、請求項１～
１３のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子。
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【請求項１５】
　セラミックス焼成基体と電極とを備えた圧電／電歪膜型素子の製造方法であって、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上へ、結晶粒子を含
む圧電／電歪体となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料形成工程と、前記原料形
成工程のあと所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む圧電／電歪体形成工
程、を含む圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項１６】
　セラミックス焼成基体と電極とを備えた圧電／電歪膜型素子の製造方法であって、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上へ、圧電／電歪体
となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料形成工程と前記原料形成工程のあと所定
温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む第１結晶体生成工程と、
　生成した結晶体上に更に圧電／電歪体となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料
形成工程と所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む処理を１回以上実行す
る圧電／電歪体形成工程と、
　を含む圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項１７】
　前記原料形成工程では、５μｍ以下の厚さで前記原料を形成する、請求項１６に記載の
圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項１８】
　前記圧電／電歪体形成工程では、前記圧電／電歪体の厚さが１μｍ以上２０μｍ以下と
なるよう形成する、請求項１５～１７のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造
方法。
【請求項１９】
　前記原料形成工程では、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分としＡサイトがＰｂ
である酸化物となる原料を形成する、請求項１５～１８のいずれか１項に記載の圧電／電
歪膜型素子の製造方法。
【請求項２０】
　前記原料形成工程では、前記ＢサイトがＺｒ、Ｔｉ、Ｎｂ、Ｍｇ、Ｎｉ及びＺｎから選
ばれる１種以上を含む酸化物となる原料を形成する、請求項１９に記載の圧電／電歪膜型
素子の製造方法。
【請求項２１】
　前記原料形成工程では、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分とし、ＡサイトがＬ
ｉ，Ｎａ，Ｋ，Ｂｉ及びＡｇから選ばれる１種以上を含み、ＢサイトがＮｂ，Ｔａ及びＴ
ｉから選ばれる１種以上を含む酸化物となる原料を形成する、請求項１５～１８のいずれ
か１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項２２】
　前記圧電／電歪体形成工程では、前記圧電／電歪体を電界方向に沿って配向させる、請
求項１５～１９のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項２３】
　前記圧電／電歪体形成工程では、電界方向に沿って、ペロブスカイト構造を有する前記
圧電／電歪体の擬立方（１００）軸を配向させる、請求項２２に記載の圧電／電歪膜型素
子の製造方法。
【請求項２４】
　前記電極は、無配向多結晶金属により形成されている、請求項１５～２３のいずれか１
項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項２５】
　前記セラミックス焼成基体は、無配向多結晶基材により形成されている、請求項１５～
２４のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項２６】
　前記セラミックス焼成基体は、ジルコニアを主成分として形成されている、請求項１５
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～２５のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【請求項２７】
　前記原料形成工程は、前記圧電／電歪体となる原料を塗布する塗布工程である、請求項
１５～２６のいずれか１項に記載の圧電／電歪膜型素子の製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、圧電／電歪膜型素子及びその製造方法に関し、より詳しくは、セラミックス
焼成基体上に形成された圧電／電歪膜型素子及びその製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　従来、圧電／電歪膜型素子としては、セラミックス焼成基体としての酸化ジルコニウム
上に形成され、例えばＰｂ（Ｚｒ，Ｔｉ）Ｏ3を主成分とし、任意の厚み方向の断面にお
いて観察される多数の結晶に占める、厚み方向の粒子径に対して幅方向の粒子径の方が長
い結晶の個数割合が７０％以上であり、優れた圧電特性や電歪特性を有するものが提案さ
れている（例えば、特許文献１参照）。また、任意の厚み方向の断面において観察される
多数の結晶粒子に占める、厚み方向の少なくともいずれかの外部との界面にその一部が露
出している結晶粒子の個数割合が８０％以上であり、さらに、厚み方向の外部との両界面
にその一部が露出している結晶粒子の個数割合が５０％以上であり、優れた圧電特性や電
歪特性を有するとともに、屈曲変位が多数回繰り返されるような場合であっても十分な耐
久性を発揮するものが提案されている（例えば、特許文献２参照）。また、圧電磁器材料
層の両面側に電極材料層が配設された構造体を一体焼成することにより形成され、圧電磁
器材料層の両面側に電極材料層が配設された構造を有する素子本体を備え、圧電磁器層が
、主としてペロブスカイト構造を有する圧電磁器から形成されているとともに、圧電磁器
の、積層方向から見た平均結晶粒径が、圧電磁器層の一層の厚みよりも大きく、結晶粒の
方位が配向した構造とすることで、良好な特性を有する圧電素子が提案されている。（例
えば、特許文献３参照）
【特許文献１】特開２００６－１８５９４０号公報
【特許文献２】特開２００６－１８５９５０号公報
【特許文献３】特開２００５－１８３７０１号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００３】
　このように、この特許文献１に記載された、酸化ジルコニウム上に圧電／電歪体が形成
された圧電／電歪膜型素子及び、特許文献２に記載された圧電／電歪膜型素子では、粒子
のアスペクト比を所定の方向に揃えることにより圧電特性や電歪特性を高めることができ
るものであるが、それでもまだ十分でなく、更なる圧電特性や電歪特性を向上することが
望まれていた。また、特許文献３に記載された圧電磁器層では、セラミックス焼成基体上
に形成しようとすると、高い配向度を得るために実質的に必要となるガラス成分が基板へ
拡散してしまうことがあった。また、ガラス成分を含むことで、圧電特性が劣化する問題
があった。
【０００４】
　本発明は、このような課題に鑑みなされたものであり、セラミックス焼成基体に形成さ
れるものにおいて、圧電／電歪特性をより高めることができる圧電／電歪膜型素子を提供
することを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【０００５】
　上述した目的を達成するために鋭意研究したところ、本発明者らは、セラミックス焼成
基体に形成されるものにおいて、含まれる複数の結晶が特定の結晶面を揃えた状態でガラ
ス成分を含まずに配向していると、圧電／電歪特性をより高めることができることを見い



(5) JP 2010-21512 A 2010.1.28

10

20

30

40

50

だし、本発明を完成するに至った。
【０００６】
　即ち、本発明の圧電／電歪膜型素子は、
　セラミックス焼成基体と、
　電極と、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上に形成され、ガラ
ス成分を含まず、特定の方向に配向している圧電／電歪体と、
　を備えたものである。
【０００７】
　また、本発明の圧電／電歪膜型素子の製造方法は、
　セラミックス焼成基体と電極とを備えた圧電／電歪膜型素子の製造方法であって、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上へ、結晶粒子を含
む圧電／電歪体となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料形成工程と、前記原料形
成工程のあと所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む圧電／電歪体形成工
程、を含むものである。
【０００８】
　あるいは、本発明の圧電／電歪膜型素子の製造方法は、
　セラミックス焼成基体と電極とを備えた圧電／電歪膜型素子の製造方法であって、
　前記電極を介して間接的に又は直接的に前記セラミックス焼成基体上へ、圧電／電歪体
となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料形成工程と前記原料形成工程のあと所定
温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む第１結晶体生成工程と、
　生成した結晶体上に更に圧電／電歪体となる原料をガラス成分を含まずに形成する原料
形成工程と所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む処理を１回以上実行す
る圧電／電歪体形成工程と、を含むものである。
【０００９】
　この圧電／電歪膜型素子及びその製造方法では、圧電／電歪特性をより高めることがで
きる。このような効果が得られる理由は明らかではないが、例えば、結晶体が配向してい
ない場合では、結晶の方向によっては圧電効果や電歪効果を十分に発揮できない結晶が含
まれるなどして効率が低い状態であるのに対し、複数の結晶が特定の結晶面を揃えた状態
で配向しており、複数の結晶を含む結晶体が効率よく機能を発揮するためであると推測さ
れる。また、ガラス成分を含まずに結晶体が配向しているため、ガラス成分がセラミック
ス焼成基体へ拡散してしまうことなく配向膜が得られ、圧電特性の劣化が抑制されると推
察される。ここで、「ガラス成分」とは、例えば、鉛ホウ酸系ガラス、亜鉛ホウ酸系ガラ
ス、ホウ珪酸ガラス、鉛－珪酸ガラス、亜鉛－珪酸ガラス及びビスマス－珪酸ガラスなど
をいう。なお、原料を形成する原料形成工程は、原料を塗布する塗布工程としてもよい。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１０】
　本発明の圧電／電歪膜型素子を図面を用いて説明する。図１は、本実施形態の圧電／電
歪膜型素子２０を備えたアクチュエータ１０の一例を表す説明図であり、図１（ａ）が平
面図、図１（ｂ）が図１（ａ）のＸ－Ｘ断面図である。本実施形態のアクチュエータ１０
は、下方に向かって開口した空間部１４が形成されたセラミックス焼成基体１２と、空間
部１４の上方側のセラミックス焼成基体１２の上面に形成された第１電極２２と、第１電
極２２上に形成され電力の入出力に伴い体積変化する圧電／電歪体３０と、圧電／電歪体
３０の上方に形成された第２電極２４と、を備えている。このアクチュエータ１０は、電
圧を印加して圧電／電歪体３０を駆動し、セラミックス焼成基体１２の空間部１４に収容
された流体（例えば液体など）へ圧力を付与するものである。
【００１１】
　セラミックス焼成基体１２は、配向していない複数の結晶により構成された材料である
無配向多結晶基材により形成されていることが好ましい。この無配向多結晶基材は、例え
ば、安定化された酸化ジルコニウム、酸化アルミニウム、酸化マグネシウム、ムライト、
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窒化アルミニウム及び窒化珪素からなる群より選択される少なくとも一種を含むセラミッ
クスからなることが好ましく、中でも、機械的強度が大きく、靭性に優れる点から安定化
された酸化ジルコニウムからなることがより好ましい。なお、本発明にいう「安定化され
た酸化ジルコニウム」とは、安定化剤の添加により結晶の相転移を抑制した酸化ジルコニ
ウムをいい、安定化酸化ジルコニウムの他、部分安定化酸化ジルコニウムを包含する。安
定化された酸化ジルコニウムとしては、酸化カルシウム、酸化マグネシウム、酸化イット
リウム、酸化スカンジウム、酸化イッテルビウム、酸化セリウム又は希土類金属の酸化物
等の安定化剤を、１～３０モル％含有するものを挙げることができる。中でも、振動部の
機械的強度が特に高くなる点で、酸化イットリウムを安定化剤として含有させたものが好
ましく、この際、酸化イットリウムは、１．５～６モル％含有させることが好ましく、２
～４モル％含有させることが更に好ましい。また、更に酸化アルミニウムを０．１～５モ
ル％含有させたものが好ましい。安定化された酸化ジルコニウムの結晶相は、立方晶＋単
斜晶の混合相、正方晶＋単斜晶の混合相、立方晶＋正方晶＋単斜晶の混合相などであって
もよいが、主たる結晶相が正方晶、又は正方晶＋立方晶の混合相であるものが、強度、靭
性、及び耐久性の観点から好ましい。
【００１２】
　第１電極２２は、矩形状に形成された部材であり、その一端に外部に接続される矩形状
のタブ２２ａが設けられている。第１電極２２の材質としては、白金、パラジウム、ルテ
ニウム、金、銀及びこれらの合金からなる群より選択される少なくとも一種の金属を挙げ
ることができる。中でも、焼成に際しての耐熱性が高い点で、白金、又は白金を主成分と
する合金が好ましい。また、第１電極２２は、電極と圧電／電歪体３０との密着性や電極
と基体との密着性の観点から無配向多結晶金属により形成されていることが好ましい。な
お、第２電極２４についても、タブ２２ａと対向する側にタブ２４ａが形成される以外は
第１電極２２と同様に形成されている。
【００１３】
　この第１電極２２は、サンドイッチ構造、櫛形構造、タイガースキン構造などの形状と
することができる。セラミックス焼成基体１２と平行な面内に分極軸が含まれる様に圧電
／電歪体３０を配向させる場合は、タイガースキン(虎柄)や櫛形構造とすることが、電界
方向がセラミックス焼成基体１２と平行な面内となり、好ましい。こうすれば、配向して
いない圧電／電歪体と比較して高い圧電／電歪特性を得ることができる。一方、セラミッ
クス焼成基体１２に垂直な方向に分極軸を配向させる場合は、図１に示すようなサンドイ
ッチ素子構造とすることで、電界方向と分極軸方向が一致し、より好ましい。ここで、分
極軸とは、イオンが変位し自発分極が発生する方向をいい、その方向で高い圧電特性を示
す。例えば、分極軸は、ペロブスカイト化合物ではｃ軸方向にあり、Ｂｉ4Ｔｉ3Ｏ12など
の層状化合物では面内方向にある。なお、第２電極２４についても、第１電極２２と同様
である。
【００１４】
　圧電／電歪体３０は、外形を矩形状とし、第１電極２２及び第２電極２４に挟持された
状態で第１電極２２を介して間接的にセラミックス焼成基体１２上に配設されている。こ
の圧電／電歪体３０は、厚さが１μｍ以上２０μｍ以下（ここでは５μｍ）のセラミック
ス膜として形成されており、特定の方向に結晶体の特定の結晶面が配向した複数の配向結
晶３２を含んでいる。ここで、「セラミックス膜」とは、熱処理により結晶化させた程度
のものではなく、熱処理により結晶化させた結晶粒子を更に粒成長させた膜をいうものと
する。この圧電／電歪体３０は、１層により形成されていてもよいし、複数の層状に形成
されていてもよい。層状であるかについては、圧電／電歪素子２０の断面を視認して確認
することができる。１層に形成されているときには、圧電／電歪体３０は、厚さ方向の配
向結晶３２が実質的に１個であるものとしてもよい。ここで、「厚さ方向に結晶粒子が実
質的に１個」とは、一部で配向結晶３２が重なり合う部分があっても、他の大部分では配
向結晶３２が重なり合わずに、厚さ方向に配向結晶３２を１個だけ含むことをいう。また
、中心部分などセラミックス膜の大部分が２個以上の配向結晶３２が重なり合う状態であ
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り、端部のみ厚さ方向に１個であるようなものは含まない趣旨である。この圧電／電歪体
３０は、粒成長時に、配向結晶３２の粒成長が膜の厚さまで達しないものや、結晶面の向
く方向が異なるものが存在することがあるため、配向結晶３２が重なり合う部分や配向結
晶３２の結晶面の向いている方向が異なるものなどが局所的に存在するが、概して厚さ方
向に配向結晶３２を１個だけ含むのである。この圧電／電歪体３０は、配向結晶粒子を１
個だけ含む部分が、圧電／電歪体３０の面積割合で７０％以上であることが好ましく、８
０％以上であることがより好ましく、９０％以上であることが最も好ましい。
【００１５】
　圧電／電歪体３０は、特定方向として、電界方向に沿って、即ち第１電極２２及び第２
電極２４の電極面に対して直交する方向に特定の結晶軸が配向している、即ち、電極面と
平行に特定の結晶面が配向していることが好ましい。圧電／電歪体３０において、特定の
結晶面の配向度は、ロットゲーリング法で２５％以上であることが好ましく、３０％以上
であることがより好ましく、５０％以上であることが一層好ましく、８０％以上であるこ
とが最も好ましい。配向度が２５％以上であると、より高い圧電／電歪特性を得ることが
できる。この特定の結晶面は、圧電／電歪体の面内にある擬立方（１００）面としてもよ
い。即ち、圧電／電歪体３０がペロブスカイト構造を有しているときには、電界方向に沿
って擬立方（１００）軸が配向していることが好ましい。この擬立方（１００）とは、等
方性ペロブスカイト型の酸化物は正方晶、斜方晶及び三方晶など、立方晶からわずかに歪
んだ構造をとるがその歪みがわずかであるため立方晶とみなしてミラー指数により表示す
ることを意味する。ここで、ロットゲーリング法による配向度は、圧電／電歪体３０の配
向した面に対しＸＲＤ回折パターンを測定し、次式（１）により求めるものとした。この
数式（１）において、ΣＩ（ｈｋｌ）が圧電／電歪体３０で測定されたすべての結晶面（
ｈｋｌ）のＸ線回折強度の総和であり、ΣＩ0（ｈｋｌ）が圧電／電歪体３０と同一組成
であり無配向のものについて測定されたすべての結晶面（ｈｋｌ）のＸ線回折強度の総和
であり、Σ’Ｉ（ＨＫＬ）が圧電／電歪体３０で測定された結晶学的に等価な特定の結晶
面（例えば（１００）面）のＸ線回折強度の総和であり、Σ’Ｉ0（ＨＫＬ）が圧電／電
歪体３０と同一組成であり無配向のものについて測定された特定の結晶面のＸ線回折強度
の総和である。

【数１】

【００１６】
　この圧電／電歪体３０において、結晶粒子は、等方的且つ多面体形状の結晶粒子に成長
する無機粒子により構成されていてもよいし、異方的な結晶粒子に成長する無機粒子、例
えば、層状化合物であるＢｉ4Ｔｉ3Ｏ12、ＳｒＢｉ2Ｔａ2Ｏ9、により構成されていても
よいが、このうち等方的且つ多面体形状の結晶粒子に成長する無機粒子により構成されて
いるのが好ましい。等方的且つ多面体形状の結晶粒子に成長するということは、詳しくは
後述するが、状況によっては特定の結晶面を成長させることが可能であると考えられる。
ここで、「等方的且つ多面体形状」とは、例えば立方体形状などをいう。また、「異方形
状」とは、例えば板状、短冊状、柱状、針状及び鱗状など、長軸長さと短軸長さとの比（
アスペクト比）が大きいもの（例えばアスペクト比が２以上など）をいう。このような粒
子形態は、結晶の成長速度の方位差や、結晶面の表面エネルギーの差が大きい結果として
現れる。その観点から、特定の結晶面を成長させるには、粒子形態が多面体形状とまでな
らなくても、表面エネルギー差が十分に存在すればよい。この圧電／電歪体３０は、一般
式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分とするものが好ましく、ペロブスカイト構造を有す
ることが好ましい。このような酸化物には、例えば、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を
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主成分としＡサイトがＰｂであり、ＢサイトがＺｒとＴｉとを含む複数の結晶により形成
されているチタン酸ジルコン酸鉛を挙げることができ、Ｂサイトに更にＮｂ，Ｍｇ、Ｎｉ
及びＺｎから選ばれる１種以上を含んで形成されていることがより好ましい。この具体例
としては、例えば、ＰｂＭｇ1/3Ｎｂ2/3Ｏ3－ＰｂＺｒＯ3－ＰｂＴｉＯ3三成分固溶系組
成物からなるもの、ＰｂＭｇ1/3Ｎｂ2/3Ｏ3－ＰｂＺｒＯ3－ＰｂＴｉＯ3三成分固溶系組
成物を主成分とし、ＮｉＯを０．０５～３質量％含有してなるもの、Ｐｂ（Ｍｇ、Ｎｉ）

1/3Ｎｂ2/3Ｏ3－ＰｂＺｒＯ3－ＰｂＴｉＯ3三成分固溶系組成物からなるもの、等を挙げ
ることができる。ここで、「ＰｂＭｇ1/3Ｎｂ2/3Ｏ3－ＰｂＺｒＯ3－ＰｂＴｉＯ3三成分
固溶系組成物を主成分とし」というときの「主成分」とは、ＮｉＯを除いた圧電／電歪組
成物の全体に対する、ＰｂＭｇ1/3Ｎｂ2/3Ｏ3－ＰｂＺｒＯ3－ＰｂＴｉＯ3三成分固溶系
組成物の含有割合が、８０質量％以上であることをいい、好ましくは９０質量％以上であ
ることをいう。
【００１７】
　あるいは、この圧電／電歪体３０は、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主成分とし、
このＡサイトがＬｉ，Ｎａ，Ｋ，Ｂｉ及びＡｇから選ばれる１種以上を含み、Ｂサイトが
Ｎｂ，Ｔａ及びＴｉから選ばれる１種以上を含む粒子であるものとしてもよく、このうち
（ＬｉXＮａYＫZ）ＮｂMＴａNＯ3や（ＢｉXＮａYＫZ）ＴｉＯ3など（Ｘ，Ｙ，Ｚ，Ｍ，Ｎ
は任意の数を表す）がより好ましい。なお、ここに挙げた元素以外を含んでいても構わな
い。このとき、結晶粒子は、焼成前（後述する焼成工程前をいう）のＡ／Ｂが１．０以上
であることが好ましい。一般式ＡＢＯ3で表される酸化物のＡ／Ｂが１．０以上の範囲で
は、アスペクト比や配向度を大きいものとすることができる。ここでは、化学式ＡＢＯ3

で表される酸化物の一例について示したが、本発明はこれ以外にも、例えば、Ａｌ2Ｏ3、
ＺｒＯ2、ＴｉＯ2、ＭｇＯ、ＣａＯ、Ｙ2Ｏ3、ＳｎＯ2、ＺｎＯ、ＳｉＯ2などの酸化物お
よびＢａＴｉＯ3、ＢｉＦｅＯ3、ＹＢａ2Ｃｕ3Ｏ7などの複合酸化物、（ＢｉXＮａYＫZ）
ＴｉＯ3-ＢａＴｉＯ3、（ＢｉXＮａYＫZ）ＴｉＯ3-ＫＮｂＯ3などのペロブスカイト化合
物の固容体、ＡｌＮ、Ｓｉ3Ｎ4、ＢＮなどの窒化物、ＣａＢ6、ＭｇＢ2、ＬａＢ6などの
ほう化物、ＴｉＣ、ＳｉＣ、ＷＣなどの炭化物、さらには、Ｂｉ2Ｔｅ3、Ｂｉ2Ｓｂ8Ｔｅ

15、ＰｂＴｅなどのテルル系化合物や、ＣｒＳｉ2、ＭｎＳｉ1.73、ＦｅＳｉ2、ＣｏＳｉ

2などのシリサイド系材料、その他、金属、合金、金属間化合物等としてもよい。
【００１８】
　この圧電／電歪体３０において、結晶粒子の平均粒径は、０．５μｍ以上であることが
好ましく、２．０μｍ以上であることがより好ましい。この平均粒径が０．５μｍ以上で
あると、より高い圧電／電歪特性を得ることができる。また、この結晶粒子のアスペクト
比は、２以上とすることが好ましく、３以上とすることがより好ましい。アスペクト比が
２以上では、結晶粒子を配向させやすい。
【００１９】
　次に、圧電／電歪素子２０の製造方法について説明する。圧電／電歪素子２０の製造方
法は、図２に示すように、（１）セラミックス焼成基体１２上へ第１電極２２を形成する
第１電極形成工程と、（２）第１電極２２上に圧電／電歪体３０の第１層３１ａを形成す
る第１塗布工程及びそれを焼成して配向結晶化する第１焼成工程を含む第１結晶体生成工
程と、（３）第１結晶体生成工程で配向結晶化した層の上に更に圧電／電歪体３０の層を
望みの厚さとなるまで繰り返し積層させる圧電／電歪体形成工程と、（４）形成した圧電
／電歪体３０上へ第２電極２４を形成する第２電極形成工程と、を含むものとしてもよい
。図２は、圧電／電歪素子２０の製造方法の一例を示す説明図であり、図２（ａ）が第１
層の塗布工程の図、図２（ｂ）が第１層の焼成工程の図、図２（ｃ）が第２層の塗布工程
の図、図２（ｄ）が第２層の焼成工程後の第３層の塗布工程の図、図２（ｅ）が圧電／電
歪体３０の形成完了の図、図２（ｆ）が第２電極２４の形成の図である。
【００２０】
（１）第１電極形成工程
　第１電極２２を配設するセラミックス焼成基体１２としては、以下説明する工程での熱
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処理温度よりも高い温度で焼成され、以下の工程による熱処理で変形及び変質しないセラ
ミックとすることが好ましく、無配向多結晶基材としてもよいし、配向多結晶基材として
もよいが、無配向多結晶基材とすることが好ましい。この圧電／電歪素子２０の製造方法
では、圧電／電歪素子２０を形成する基板の材質や配向性などにかかわらず、圧電／電歪
体３０の配向度を高めることが可能であり、圧電／電歪素子２０の形成時の熱処理に耐え
うる材料であれば問題なく用いることができる。このセラミックス焼成基体１２としては
、例えば、酸化ジルコニウム、酸化アルミニウム、酸化マグネシウム、ムライト、窒化ア
ルミニウム及び窒化珪素からなる群より選択される少なくとも一種を含むセラミックスか
らなることが好ましく、このうち、酸化ジルコニウムを主成分とするものがより好ましく
、安定化された酸化ジルコニウムを主成分とするものが一層好ましい。このセラミックス
焼成基体１２は、所望の形状に成形して焼成することにより得られる。第１電極２２は、
例えば、白金、パラジウム、ルテニウム、金、銀及びこれらの合金からなる群より選択さ
れる少なくとも一種の金属により形成することが好ましい。第１電極２２の形成方法とし
ては、例えば、上記金属の粒子を含むペーストを調製し、このペーストをセラミックス焼
成基体１２上へドクターブレード法やスクリーン印刷法などにより塗布し、焼成すること
により形成することができる。第１電極２２の厚さは、圧電／電歪体３０の形成厚さにも
よるが、圧電／電歪体３０の変位の付与・抑制などの観点より、０．１μｍ以上２０μｍ
以下程度に成形することが好ましい。電極は基板および圧電／電歪体との密着性の観点よ
り、無配向多結晶であることが好ましい。また、電極が緻密で穴のない素子を得るために
、さらには、圧電／電歪膜の配向度を高めるために、圧電／電歪膜の焼成以前に、その焼
成温度よりも高温で電極を焼成することが好ましい。こうすることで、圧電／電歪膜の焼
成において結晶粒子が粒成長する際、電極と膜の界面の平坦度が高く保たれるため、膜面
内の粒成長が無理なく進み、配向度が向上しやすい。
【００２１】
（２）第１結晶体生成工程
　この工程は、更に無機粒子の調製工程、第１塗布工程、第１焼成工程を含んでいる。こ
の第１結晶体生成工程では、第１電極２２を介してセラミックス焼成基体１２上へ無機粒
子を１５μｍ以下の膜体に形成して焼成することにより、結晶粒子を膜面に沿って粒成長
させる工程である。このように、厚さが１５μｍ以下の膜体に成形して焼成し粒成長させ
たセラミックス膜とするので、膜の厚さ方向への粒成長は限られており、膜面方向に、よ
り粒成長が促進されるから、例えば所定焼成条件において、等方的に粒成長しながらも、
粒成長速度の結晶面間の差が大きいもの、さらには、その差が極めて大きく、等方的且つ
多面体形状の結晶粒子に成長するもの、例えば立方体に成長するものでも、特定の結晶面
を膜表面に揃えた状態（配向した状態）で、平板状のアスペクト比のより大きな結晶粒子
に成長させることができる。ここで、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物のＡサイトにＰｂ
を含み、ＢサイトにＺｒ，Ｔｉ，Ｎｂ，Ｍｇ，Ｎｉ及びＺｎより選ばれる２種以上を含む
ペロブスカイト構造の酸化物では、例えば、その配合比を調整したり、または、この酸化
物に結晶粒子の表面拡散を活性化する添加剤（ガラスなど）を加えるものとすると、粒成
長が活発化するとともに粒成長速度の結晶面間の差が大きくなる。その差が極めて大きい
場合は、多面体形状となり、擬立方晶のサイコロ状（６面体形状）に粒成長することがあ
る。これを極薄の膜形状として粒成長させると、膜面内に（１００）面が成長することに
より膜面の垂直方向に結晶軸（１００）が配向しやすくなることがある。即ち、このよう
な酸化物では、膜面に平行に（１００）面を持った粒子は、その２面を除く他の等価な（
１００）面である４面が成長面として成形体内の全方位に含まれるから膜内で等方的に粒
成長し、膜表面に存在する残りの２面が無理なく拡がるため、アスペクト比の大きな粒子
が得られやすい。この結晶粒子のアスペクト比は、２以上とすることが好ましく、３以上
とすることがより好ましい。アスペクト比が２以上では、結晶粒子を配向させやすい。ま
た、この結晶粒子は、膜面方向の結晶粒子の長さが結晶粒子の厚さ方向の長さ以上である
ことが好ましい。こうすれば、結晶粒子を配向させやすい。このように、Ｐｂ，Ｚｒ，Ｔ
ｉを含む酸化物の結晶面を配向させるものとすれば、例えば、シリコン単結晶ウエハ上へ
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形成した配向性Ｐｔ電極上へ化学蒸着などによりエピタキシャル成長させるようなものに
比して、処理の簡素化及び材料費の低減を図ることができるし、結晶を配向させるため不
要な元素を添加して圧電／電歪体を作製する方法に比して、配向度を高めつつ、その純度
の低下を抑制することができる。なお、「不要な元素を添加することなく」とは、圧電／
電歪特性に大きく影響しない範囲で、配向度や機械的強度などを高める添加剤を加えるこ
とを排除する趣旨ではない。ここで、「所定焼成条件における成長形」とは、与えられた
熱処理条件下で無機粒子の結晶が平衡に達したときに見られるモルフォロジーと定義され
、例えば、バルクを焼成し結晶化を進めた際に表面の粒子の形状を観察することにより得
られるものである。成長形として、異方形状や多面形状となるのは、固体の融点、もしく
は分解温度と、粒成長する温度が近い材料の他に、ガラスなどの低融点化合物をフラック
スとして添加し、フラックスを介した粒成長を行わせるようにした系が好ましく選ばれる
。フラックスを介することで、粒子表面での固体構成元素の動きが活発となるためである
。また、結晶粒子のアスペクト比は、走査型電子顕微鏡を用いてＳＥＭ観察を行い膜の厚
さを求め、膜面を観察し、結晶粒子が２０～４０個程度含まれる視野において、｛（視野
の面積）／（粒子の個数）｝から粒子１個あたりの面積Ｓを算出し、更に粒子形態を円と
仮定し、次式（２）によって粒径を算出し、この粒径を膜の厚さで除算した値をアスペク
ト比とするものとする。
【数２】

【００２２】
　無機粒子の調製工程では、無機粒子の原料を粉砕混合し、混合した粉体を仮焼し、得ら
れた無機粒子を更に粉砕することが好ましい。この無機粒子としては、ペロブスカイト構
造を有する酸化物となるものが好ましく、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物のＡサイトと
してＰｂを含むものとすることが好ましい。このとき、Ｂサイトとして、Ｚｒ、Ｔｉ、Ｎ
ｂ、Ｍｇ、Ｎｉ及びＺｎから選ばれる１種以上を含むものとするのが好ましい。さらにフ
ラックスとして、鉛ホウ酸系ガラス、亜鉛ホウ酸系ガラス、ホウ珪酸ガラス、鉛－珪酸ガ
ラス、亜鉛－珪酸ガラス及びビスマス－珪酸ガラスなど、融点が１０００℃以下のガラス
を、０．１ｗｔ％以上添加したものとすると、９００℃～１３００℃での成長形がより立
方体形状となりやすい。この場合、フラックスの分散性の観点から、フラックス粉末をそ
のまま膜状にするのではなく、一度無機粒子と混合して仮焼しフラックス成分を十分拡散
したあとこの仮焼した材料を粉砕し、この粉砕した粉末を次の工程で用いるものとするの
が好ましい。ここで、フラックスのうちガラス成分は結晶配向を高める点では好ましいが
、耐久性の観点ではガラス部分での剥離などが考えられるため、好ましくない。ここでは
、ガラス成分は添加しないものとした。あるいは、一般式ＡＢＯ3で表される酸化物を主
成分とし、このＡサイトがＬｉ，Ｎａ，Ｋ，Ｂｉ及びＡｇから選ばれる１種以上を含み、
ＢサイトがＮｂ，Ｔａ及びＴｉから選ばれる１種以上を含む粒子であるものとしてもよく
、このうち（ＬｉXＮａYＫZ）ＮｂMＴａNＯ3や（ＢｉXＮａYＫZ）ＴｉＯ3など（Ｘ，Ｙ，
Ｚ，Ｍ，Ｎは任意の数を表す）を主成分とするものを用いるものとしてもよい。ＡＢＯ3

で表される酸化物となるものを用いるとき、ＡサイトとＢサイトの比であるＡ／Ｂが１．
０以上１．３以下となるよう原料を調製することが好ましい。Ａ／Ｂが１．０以上１．３
以下の範囲では、焼成後の結晶粒子のアスペクト比や配向度を大きいものとすることがで
きる。また、Ａ／Ｂが１．０以上１．３以下の範囲では、焼成時に揮発する鉛やアルカリ
成分などを補償する点で好ましい。無機粒子の原料としては、目的の成分の酸化物、水酸
化物、炭酸塩、硫酸塩、硝酸塩及び酒石酸塩などを用いることができるが、主として酸化
物、炭酸塩を用いることが好ましい。また、無機粒子の粉砕では、膜体の厚さに応じた粒
径とすることが好ましく、無機粒子のメディアン径（Ｄ５０）を膜体の厚さの２％以上６
０％以下とすることが好ましい。メディアン径が膜体の厚さの２％以上であれば粉砕処理
が容易であり、６０％以下であれば膜体の厚さを調整しやすい。この粒径は、レーザ回折
／散乱式粒度分布測定装置を用いて分散媒（有機溶剤や水など）に分散させて測定した値
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を用いるものとする。無機粒子の粉砕は、湿式粉砕することが好ましく、例えばボールミ
ルやビーズミル、トロンメル、アトライターなどを用いてもよい。
【００２３】
　第１塗布工程では、図２（ａ）に示すように、無機粒子を厚さが１５μｍ以下の膜体と
なるよう、第１電極２２上に塗布する。ここでは、例えば、無機粒子を含むペーストなど
を用いたドクターブレード法やスクリーン印刷法などを用いてこの無機粒子を第１電極２
２上へ形成することができる。塗布前にペーストなどを調製するときには、無機粒子を適
当な分散媒に分散させ、バインダーや可塑剤などを適宜加えてもよい。また、ペーストは
、粘度が５００００～５０００００ｃＰとなるように調製するのが好ましく、減圧下で脱
泡するのが好ましい。膜体の厚さとしては、１５μｍ以下とすることが好ましく、１０μ
ｍ以下がより好ましく、５μｍ以下が一層好ましく、２μｍ以下とすることが更に一層好
ましい。１０μｍ以下ではより高い配向度を得ることができ、５μｍ以下であればより一
層高い配向度を得ることができる。また、膜体の厚さは、０．１μｍ以上とするのが好ま
しい。膜体の厚さが０．１μｍ以上であれば、塗布しやすい。
【００２４】
　第１焼成工程では、第１塗布工程で無機粒子を塗布したものを所定の焼成温度で焼成す
ることにより、特定の方向に特定の結晶面が配向した配向結晶３２を粒成長させると共に
、第１電極２２上に配向結晶３２を固着させることができる。ここで、「固着」とは、有
機系、無機系の接着剤を用いることなく、セラミックス焼成基体１２との反応又は第１電
極２２との固相反応により、圧電／電歪体３０を直接又は第１電極２２を介して一体化す
ることをいう。この特定の面としては例えば、圧電／電歪体の面内にある擬立方（１００
）面とすることができ、特定の方向としては、例えば、電界方向に沿って、即ち第１電極
２２及び第２電極２４の電極面に対して直交する方向とすることが好ましい。この第１焼
成工程の焼成条件について、焼成により平衡形の結晶が得られる焼成温度、例えばバルク
を焼成することにより緻密化、粒成長する焼成温度に比べて１割以上高い温度で、この膜
を形成したものを焼成することが好ましい。１割以上高い温度では、極薄の膜体に含まれ
る結晶の粒成長を十分進めることができる。具体的には、５０℃～２００℃程度高い温度
である。なお、成形体の材料が分解しない程度に高い温度で焼成することが好ましい。特
に、膜体の厚さがより薄くなると、粒成長がしにくくなるため、焼成温度をより高くする
傾向とすることが好ましい。例えば、無機粒子として、主成分がＰｂ（Ｚｒ1-xＴｉx）Ｏ

3のＢサイトにＭｇ，Ｎｂなどを置換したものの焼成工程では、成形体の焼成温度を９０
０℃以上１４００℃以下とすることが好ましく、１０００℃以上１３５０℃以下とするこ
とがより好ましい。焼成温度が９００℃以上では、粒子の結晶の成長が促されるため好ま
しく、１４００℃以下では、含まれる成分などの揮発を少なく抑えることができ、材料が
分解してしまうのを抑制することができる。また、無機粒子として、ＮａＮｂＯ3のＡサ
イトにＬｉ，Ｋなどを置換し、ＢサイトにＴａを置換したもの（（ＬｉXＮａYＫZ）ＮｂM

ＴａNＯ3）の焼成工程では、成形体の焼成温度を９００℃以上１２５０℃以下とすること
が好ましい。焼成温度が９００℃以上では、粒子の結晶の成長が促されるため好ましく、
１２５０℃以下では、アルカリ成分などの揮発を少なく抑えることができ、材料が分解し
てしまうのを抑制することができる。こうして、図１（ｂ）に示すように、含まれる無機
粒子が、特定の結晶面の配向した結晶粒子３２に粒成長したものを得ることができる。な
お、バインダーなどを含む成形体の場合は、焼成を行う前に脱脂を主目的とする熱処理を
行ってもよい。このとき、脱脂の温度は、少なくともバインダーなどの有機物を熱分解さ
せるに十分な温度（例えば４００～６００℃）とする。また、脱脂を行ったあと、焼成を
行う前に静水圧処理（ＣＩＰ）を行うのが好ましい。脱脂後の膜体に対して更に静水圧処
理を行うと、脱脂に伴う配向度の低下、あるいは、膜体の体積膨張に起因する焼結体密度
の低下などを抑制することができる。また、この第１焼成工程では、成形体に含まれる特
定成分（例えば鉛やアルカリなど）の揮発を抑制する揮発抑制状態で成形体を焼成するこ
とが好ましい。こうすれば、成形体からの特定の元素が揮発してしまうのを抑制すること
により、焼成後の組成がずれてしまうのを抑制することができる。例えば、揮発抑制状態
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としては、成形体とは別の無機粒子を共存させた状態や、蓋付きの鞘などに入れた密閉状
態などが挙げられる。このとき、共存させる無機粒子の量や鞘内部の容積など、焼成時の
条件を適切な状態に経験的に設定することが重要である。なお、面内の粒成長を促進する
観点から、ホットプレスなど加重焼成してもよい。このようにして、第１電極２２上に所
定方向へ配向した配向結晶３２を含む圧電／電歪体３０の一部となる膜体を形成するので
ある（図２（ｂ））。
【００２５】
（３）圧電／電歪体形成工程
　続いて、第１結晶体生成工程で配向結晶化した層の上に更に圧電／電歪体３０の層を望
みの厚さとなるまで積層させる工程を行う。この工程は、生成した結晶体上に更に圧電／
電歪体３０となる無機粒子を塗布する塗布工程と、所定温度で焼成して結晶体を生成する
焼成工程とを１回含むものとすればよいが、更に、生成した結晶体上に圧電／電歪体３０
となる無機粒子を塗布する塗布工程と、所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程と
を複数回、繰り返し含むものとしてもよい。この膜体を積層させる回数は、所望の圧電／
電歪体３０の厚さとなるように、例えば圧電／電歪体３０が１μｍ以上２０μｍ以下の厚
さとなるように、１回以上の回数で適宜設定すればよい。ここでの、膜体の厚さや焼成温
度などは、上述した第１結晶体生成工程と同じ条件に設定してもよいし、第１結晶体生成
工程と異なる条件に設定してもよい。また、第１結晶体生成工程と同様に、脱脂を行って
もよいし、静水圧処理を行ってもよいし、揮発抑制状態で焼成してもよいし、これらの処
理のいずれか１以上を適宜省略してもよい。この圧電／電歪体形成工程では、図２に示す
ように、配向結晶３２を含む第１層３１ａの上に、更に無機粒子を含む第２層３１ｂを形
成し（図２（ｃ））、これを焼成して配向結晶３２を含む第２層３１ｂとし、この第２層
３１ｂの上に更に無機粒子を含む第３層３１ｃを形成する（図２（ｄ））。これらの工程
を所望の厚さとなるまで繰り返すことにより、圧電／電歪体３０を第１電極２２上に形成
する（図２（ｅ））。この圧電／電歪体３０では、各層が確実に膜面に結晶が成長するた
め、より確実に所定方向に配向した配向結晶３２を含むものを生成することができる。こ
こで、この工程において、第１結晶体生成工程で配向結晶化した層（１層目）の原料と、
この上に形成する層（２層目以上の層）の原料とは、同じものとしてもよいし、異なるも
のとしてもよい。例えば、原料の無機粒子としてＰｂを含むものを用いる場合は、１層目
を等方的且つ多面体形状の結晶粒子に成長する組成（例えばガラスを添加したものなど）
とし、平板状に粒成長させれば、２層目についても１層目に沿って粒成長することができ
る。このため、１層目と２層目との組成を異なるものとすることができる。なお、図３に
示すように、第１層３１ａの上に、更に無機粒子を含む第２層３１ｂを形成し、この第１
層３１ａの配向性に倣うことで第２層以降の結晶配向を行う、即ち第１層３１ａの配向結
晶３２が第２層目以降を取り込んで膜厚方向に結晶成長させるものとしてもよい。
【００２６】
（４）第２電極形成工程
　次に、形成した圧電／電歪体３０上に第２電極２４を形成する処理を行う。ここでは、
圧電／電歪体３０の一方の面に第１電極２２を形成し、第１電極２２を形成した面の裏側
の他方の面に第２電極２４を形成するものとした。この第２電極２４の形成は、上述した
第１電極形成工程と同様の条件で行う工程とすることもできるし、第１電極形成工程と異
なる条件で行う工程とすることもできる。このように、第１電極２２と第２電極２４とに
挟み込まれた圧電／電歪体３０を備えた圧電／電歪素子２０が第１電極２２側でセラミッ
クス焼成基体１２上に配設されたアクチュエータ１０を作製することができる（図２（ｆ
））。
【００２７】
　以上詳述した本実施形態の圧電／電歪素子２０によれば、圧電／電歪体３０の配向度を
高めることにより、圧電／電歪特性をより高めることができる。また、圧電／電歪体３０
は、特定の結晶軸が電界方向に沿って配向しているため、より一層圧電／電歪特性をより
高めることができる。更に、無機粒子を膜体に形成して焼成するため、比較的簡便な方法
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で配向度を高めることができるし、セラミックス焼成基体１２の配向性にかかわらず配向
度の高い圧電／電歪体３０を作製することができる。更にまた、セラミックス膜に形成す
ることにより、等方的且つ多面体形状に成長する結晶粒子、例えば、主成分をＰｂ（Ｚｒ

1-xＴｉx）Ｏ3とする材料であっても、異方形状に粒成長させ、結晶の配向性を高めるこ
とができる。そして、１５μｍ程度のセラミックス膜を順次積層可能であるため、比較的
容易に１μｍ以上（例えば２０μｍなど）の膜厚の圧電／電歪体３０を作製することがで
きる。そしてまた、１層ごとに結晶の配向性を高めるため、より確実に配向度を高めて圧
電／電歪特性を高めることができる。
【００２８】
　なお、本発明は上述した実施形態に何ら限定されることはなく、本発明の技術的範囲に
属する限り種々の態様で実施し得ることはいうまでもない。
【００２９】
　例えば、上述した実施形態では、無機粒子の１層を塗布し焼成して結晶面を所定方向に
配向させる処理を繰り返して実行することにより圧電／電歪体３０を作製するものとした
が、図５に示すように、無機粒子を結晶化したテンプレートとしての結晶粒子と配向して
いない無機粒子とを含むスラリーやペーストなどを作製し、これを結晶粒子が所定方向に
揃うよう且つ圧電／電歪体３０の厚さとなるように１回塗布して焼成することにより結晶
粒子の配向した圧電／電歪素子２０を作製するものとしてもよい。例えば、この製造方法
は、（１）第１電極形成工程、（２）電極を介して間接的に又は直接的にセラミックス焼
成基体上へ圧電／電歪体となる結晶粒子を含む圧電／電歪体となる原料を塗布する塗布工
程と、塗布工程のあと所定温度で焼成して結晶体を生成する焼成工程とを含む、圧電／電
歪体形成工程、（３）第２電極形成工程とを含むものとしてもよい。図４は、圧電／電歪
素子２０の他の製造方法の一例を表す説明図であり、図４（ａ）が圧電／電歪体３０の原
料の塗布工程、図４（ｂ）が焼成工程後に得られる配向した圧電／電歪体３０の図、図４
（ｃ）が第２電極形成工程の図である。この製造方法において、第１及び第２電極形成工
程は、上述した実施形態と同様の工程を行うものとしてもよい。説明の便宜より、（２）
圧電／電歪体形成工程について具体的に説明する。この圧電／電歪体形成工程の塗布工程
では、予め特定の結晶面が所定方向に配向した結晶粒子を作製しておき、この結晶粒子と
配向していない無機粒子とを混合したペースト状の塗布原料を調製する。ここで、結晶粒
子は、例えば、厚さを１５μｍ以下とし、無機粒子を含む自立したシート形状に成形され
たシートを焼成したセラミックスシートを、アスペクト比が２以下、より好ましくは３以
下にならない程度に解砕して得ることができる。この場合、結晶面が配向するメカニズム
は、上述した基体上に形成された膜体と同様である。ここで、「自立したシート」とは、
シート厚さを１５μｍ以下に成形したシート状の成形体を焼成して得たものをいい、他の
シートに積層して焼成された状態であるものや、なんらかの基板に貼り付けて焼成された
状態であるもの、スパッタ、ゾルゲル、エアロゾルデポジション法、印刷法などによりな
んらかの基板に成膜され支持された状態のものを含まない趣旨である。なお、「自立した
シート」は、なんらかの基板に貼り付けたり成膜したりして、焼成前、又は焼成後に、こ
の基板から剥離したものをも含む。図４（ａ）に示すように、こうして得た結晶粒子３３
を、その他の原料粉体（例えば配向していない無機粒子など）と適宜バインダーや可塑剤
などと混合して塗布原料とし、第１電極２２上へこの結晶粒子３３が一定方向を向いた成
形膜３１を形成するような塗布処理を行う。この塗布処理は、スクリーン印刷法やドクタ
ーブレード法などにより行うことができる。また、塗布処理での成形膜３１の厚さは、圧
電／電歪体３０として必要とする所望の厚さに塗布原料を塗布すればよい。続いて、成形
膜３１を形成したセラミックス焼成基体１２を所定温度で焼成し、結晶粒子３３が配向し
ている方向に他の無機粒子を配向させる焼成工程を行い圧電／電歪体３０を得る（図４（
ｂ））。この焼成工程は、上述した実施形態と同様の条件や処理を行うものとしてもよい
。そして、第２電極形成工程により、第２電極２４を圧電／電歪体３０上に形成し、圧電
／電歪素子２０を得ることができる。こうしても、圧電／電歪体３０の配向度を高めるこ
とにより、圧電／電歪特性をより高めることができる。また、塗布工程及び焼成工程の繰
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り返し数を低減可能であり、より簡潔な処理とすることができる。更に、焼成工程の繰り
返しを抑制することにより、結晶を配向させるのに必要なエネルギ量を低減することがで
きる。
【００３０】
　このとき、テンプレートとしての結晶粒子３３を含む成形膜３１を１層形成して焼成す
ることにより圧電／電歪体３０を配向させるものとしたが、結晶粒子３３を含む層を多層
に亘って形成してもよい。こうしても、圧電／電歪体３０を配向させることにより、圧電
／電歪特性をより高めることができる。また、自立したセラミックスシートを作製するこ
とにより結晶粒子を得るものとしたが、これに限定されず、例えば、異方形状（板状など
）になりやすい層状ペロブスカイト構造を有する組成において板状結晶を得たあと、溶融
塩中などでこの組成の一部を置換させることにより所望の組成とした結晶粒子を作製し、
これを用いて圧電／電歪素子２０の製造を行うものとしてもよい。また、上述した実施形
態では、セラミックスシートを解砕して結晶粒子を得るものとしたが、セラミックスシー
トを解砕しないでそのまま用いるものとしてもよい。具体的には、配向していない無機粒
子の層とセラミックスシートの層とを交互に形成し、これを焼成することにより配向して
いない無機粒子をセラミックスシートに含まれる配向した結晶粒子に沿って粒成長させる
のである。こうしても、より一層圧電／電歪特性を高めることができる。
【００３１】
　上述した実施形態では、第１結晶体生成工程での第１塗布工程や圧電／電歪体形成工程
での塗布工程などにおいて、塗布することにより、第１電極２２上や第１層３１ａなどの
各層上へ圧電／電歪体３０となる原料を形成するものとしたが、特に塗布するものに限ら
れず、例えば、ゾルゲル法や化学気相成長法、スパッタリング方などを用いてセラミック
ス焼成基体１２上や第１電極２２上や各層上のいずれかへ圧電／電歪体３０となる原料を
形成する原料形成工程としてもよい。こうすれば、粒径が小さく、表面粗さの小さな緻密
な膜体を形成することができる。また、これらの方法のいずれかを用いれば、均質性の優
れたものが作製できるため、薄くても耐電圧が高いものを作製でき、高電界を印加した際
に絶縁破壊してしまうのを抑制し、高い変位を得ることができる。
【００３２】
　上述した実施形態では、液体を吐出させるアクチュエータ１０として説明したが、圧電
／電歪特性を用いるものであれば特にこれに限られず用いることができる。例えば、この
圧電／電歪素子２０は、誘電体材料、焦電体材料、強誘電体材料、磁性材料、イオン伝導
材料、電子伝導性材料、熱伝導材料、熱電材料、超伝導材料、耐摩耗性材料等の機能や特
性が結晶方位依存性を有する物質よりなる多結晶材料へ用いることができる。具体的には
、加速度センサ、焦電センサ、超音波センサ、電界センサ、温度センサ、ガスセンサ、ノ
ッキングセンサ、ヨーレートセンサ、エアバックセンサ、圧電ジャイロセンサ等の各種セ
ンサ、圧電トランス等のエネルギー変換素子、超音波モータ、レゾネータ等の低損失アク
チュエータ又は低損失レゾネータ、キャパシタ、バイモルフ圧電素子、振動ピックアップ
、圧電マイクロホン、圧電点火素子、ソナー、圧電ブザー、圧電スピーカ、発振子、フィ
ルタ、誘電素子、マイクロ波誘電素子、熱電変換素子、焦電素子、磁気抵抗素子、磁性素
子、超伝導素子、抵抗素子、電子伝導素子、イオン伝導素子、ＰＴＣ素子、ＮＴＣ素子等
に応用すれば、高い性能を有する各種素子を得ることができる。このとき、圧電／電歪体
３０の厚さや配向度は、用途に合わせた値を適宜設定するものとする。
【００３３】
　上述した実施形態では、セラミックス焼成基体１２に空間部１４を１つ備えたものとし
たが、空間部１４と圧電／電歪体３０とを複数配列したものとしてもよい。あるいは、空
間部１４の形成されていないセラミックス焼成基体を用いてもよい。
【００３４】
　上述した実施形態では、圧電／電歪体３０を矩形板状の形状としたが、特にこれに限定
されず、任意の形状としてもよい。また、第１電極２２や第２電極２４、セラミックス焼
成基体１２についても同様である。例えば、図５に示すように、複数の電極２２，２４，
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２６を備え、ドーム形状に形成された圧電／電歪体３０Ｂと、圧電／電歪体３０Ｂの下面
側に配置された第１電極２２と、圧電／電歪体３０Ｂ内部に配置された第２電極２４と、
圧電／電歪体３０Ｂの上部に設けられた第３電極２６とを備えた圧電／電歪素子２０Ｂと
してもよい。
【００３５】
　上述した実施形態では、第１電極２２を介して圧電／電歪体３０をセラミックス焼成基
体１２上に形成するものとしたが、圧電／電歪体をセラミックス焼成基体に直接形成する
ものとしてもよい。こうしても、圧電／電歪体の配向度を高めることにより、圧電／電歪
特性をより高めることができる。
【実施例】
【００３６】
　以下には、圧電／電歪膜型素子を具体的に製造した例を実験例として説明する。
【００３７】
［実験例１］
（原料調製工程）
　０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に１
．５重量％のＮｉＯを添加した組成比となる合成粉末へ、ＺｎＯ－Ｂ2Ｏ3－ＳｉＯ2系ガ
ラス粉末（旭硝子（ＡＧＧ）製ＡＳＦ１８９１）を０．５重量％添加し、ポリポットにこ
の秤量物とジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミルで１６ｈ
、湿式混合を行った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２ｈの条件
下で仮焼した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ
、ボールミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第１無機粒子の粉体を得た。ま
た、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に
１．５重量％のＮｉＯを添加した組成比となる合成粉末をポリポットへこの秤量物とジル
コニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミルで１６ｈ、湿式混合を行
った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２ｈの条件下で仮焼した。
この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミルで
５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第２無機粒子の粉体を得た。
（第１電極形成工程）
　Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体（薄肉部の寸法：１．６×１．１
ｍｍ、厚さ７μｍ）上に、Ｐｔからなる第１電極（寸法：１．２×０．８ｍｍ、厚さ３μ
ｍ）をスクリーン印刷法により形成し、１３００℃、２時間の熱処理により基体と一体化
させた。
（第１結晶体生成工程・圧電／電歪体形成工程）
　形成した第１電極の上に、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－
０．４５ＰｂＺｒＯ3に１．５重量％のＮｉＯとＺｎＯ－Ｂ2Ｏ3－ＳｉＯ2系ガラス粉末（
旭硝子（ＡＧＣ）製ＡＳＦ１８９１）を０．５重量％添加した組成物（第１無機粒子から
なる組成物）を分散媒や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とし、このペーストをスクリ
ーン印刷法により、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ２μｍで形成した膜
体を得た。得られたものを１２００℃、５時間、成形体と同じ成形原料を共存させた状態
で熱処理（焼成）した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）の厚さは、１．３μ
ｍ、ロットゲーリング法による配向度は８０％であった。得られたセラミックス膜の上に
、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に１
．５重量％のＮｉＯを添加した組成物(第２無機粒子からなる組成物) を分散媒や可塑剤
、分散剤を加えてペースト状とし、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ８μ
ｍで形成した膜体を得た。得られたものを１２００℃、５時間熱処理（焼成）した。熱処
理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．１μｍ、ロットゲーリング法によ
る配向度が７５％であった。
（第２電極形成工程）
　次に、圧電／電歪体の上面にＡｕからなる第２電極（寸法：１．２ｍｍ×０．８ｍｍ、
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厚さ０．５μｍ）をスクリーン印刷法により形成したあと、熱処理して膜状の圧電駆動部
を有する、実験例１の圧電膜型アクチュエータを作製した。
【００３８】
［実験例２］
（原料調製工程）
　上述した実験例１と同様に、第１無機粒子と第２無機粒子とを作製した。この第１無機
粒子と、分散媒と、バインダーと、可塑剤と、分散剤とを混合し、スラリー状の成形原料
を作製した。次に、得られたスラリーを、減圧下で撹拌して脱泡し、粘度５００～７００
ｃＰとなるように調製し、ドクターブレード法によってＰＥＴフィルムの上にシート状に
成形した。乾燥後の厚さを１μｍとした。この成形体を、この成形体と同じ成形原料を共
存させた状態で６００℃、２ｈ脱脂後、１１００℃で５ｈ焼成を行った。焼成後、セッタ
ーに溶着していない部分を取り出し、圧電／電歪素子に用いるセラミックスシートを得た
。得られたセラミックスシートをアスペクト比が３以下にならない程度に解砕・分級し、
組成が０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3

に１．５重量％のＮｉＯを添加した板状多結晶粒子とした。
（第１電極形成工程）
　上述した実験例１と同様に、Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体上に
、Ｐｔからなる第１電極を形成した。
（圧電／電歪体形成工程）
　０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に１
．５重量％のＮｉＯを添加した組成物（第２無機粒子）と上記第１無機粒子からなる板状
多結晶粒子とを重量比で８０：２０となるように配合した圧電材料を分散媒や可塑剤、分
散剤を加えてペースト状とした。このペーストをスクリーン印刷法により、結晶粒子が一
方向に配向し且つ乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ８μｍとなるよう第１
電極の上に塗布し、膜体を得た。得られたものを１１５０℃、５時間、成形体と同じ成形
原料を共存させた状態で焼成し、上記無機粒子の粒成長を行い、セラミックス膜を得た。
熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．１μｍ、ロットゲーリング法
による配向度が５０％であった。
（第２電極形成工程）
　次に、実験例１と同様に、圧電／電歪体の上面にＡｕからなる第２電極を形成し膜状の
圧電駆動部を有する、実験例２の圧電膜型アクチュエータを作製した。
【００３９】
［実験例３］
（原料調製工程）
[Ｌｉ0.07（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.92Ｔａ0.08Ｏ3の組成比となるように、各
粉末（Ｌｉ2ＣＯ3、Ｎａ2ＣＯ3、Ｋ2ＣＯ3、Ｎｂ2Ｏ5、Ｔａ2Ｏ5）を秤量した。ポリポッ
トに、秤量物と、ジルコニアボールと、分散媒としてエタノールを入れ、ボールミルで１
６ｈ湿式混合、粉砕を行った。得られたスラリーを乾燥した後、８５０℃，５ｈの条件化
で仮焼成した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと、分散媒としてエタノールを入れ、
ボールミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥して、[Ｌｉ0.07（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.

92Ｔａ0.08Ｏ3の第３無機粒子の粉体を得た。
（第１電極形成工程）
　上述した実験例１と同様に、Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体上に
、Ｐｔからなる第１電極を形成した。
（第１結晶体生成工程・圧電／電歪体形成工程）
　[Ｌｉ0.07（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.92Ｔａ0.08Ｏ3となるようにした組成物
（第３無機粒子）を分散媒や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とした。このペーストを
スクリーン印刷法により、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ２μｍとなる
よう第１電極の上に塗布し、膜体を得た。得られたものを１１００℃、５時間、成形体と
同じ成形原料を共存させた状態で熱処理（焼成）した。熱処理後のセラミックス膜（圧電
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／電歪体）は、厚さが１．３μｍ、配向度は９０％であった。得られたセラミックス膜の
上に、同様に第３無機粒子を含む上記ペーストをスクリーン印刷し、乾燥後のサイズが１
．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ８μｍで形成した膜体を得た。得られたものを１１００℃、
５時間熱処理（焼成）した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．
０μｍ、ロットゲーリング法による配向度が８５％であった。
（第２電極形成工程）
　次に、実験例１と同様に、圧電／電歪体の上面にＡｕからなる第２電極を形成し膜状の
圧電駆動部を有する、実験例３の圧電膜型アクチュエータを作製した。
【００４０】
［実験例４］
（原料調製工程）
　上述した実験例３と同様に、第３無機粒子の粉体を作製した。この第３無機粒子と、分
散媒、バインダー、可塑剤と、分散剤とを混合し、スラリー状の成形原料を作製した。次
に、得られたスラリーを、減圧下で撹拌して脱泡し、粘度５００～７００ｃＰとなるよう
に調製しドクターブレード法によってＰＥＴフィルムの上にシート状に成形した。乾燥後
の厚さを１μｍとした。この成形体を、この成形体と同じ成形原料を共存させた状態で６
００℃、２ｈ脱脂後、１１００℃で５ｈ焼成を行った。焼成後、セッターに溶着していな
い部分を取り出し、圧電／電歪素子に用いるセラミックスシートを得た。得られたセラミ
ックスシートをアスペクト比が３以下にならない程度に解砕・分級し、組成が[Ｌｉ0.07

（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.92Ｔａ0.08Ｏ3の板状多結晶粒子とした。
（第１電極形成工程）
　上述した実験例１と同様に、Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体上に
、Ｐｔからなる第１電極を形成した。
（圧電／電歪体形成工程）
　焼成後の組成が[Ｌｉ0.07（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.92Ｔａ0.08Ｏ3となる無
機粒子粉体（配向していない原料粉体）と第３無機粒子からなる板状多結晶粒子とを無機
材料１００重量部に対して板状多結晶粒子３０重量部となるよう混合し、分散媒や可塑剤
、分散剤を加えてペースト状とした。このペーストをスクリーン印刷法により、乾燥後の
サイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ８μｍとなるよう第１電極の上に塗布し、膜体を
得た。この膜体を室温で乾燥したのち、６００℃、２ｈ脱脂後、１１００℃で５ｈ成形体
と同じ成形原料を共存させた状態で焼成し、上記無機粒子の粒成長を行い、セラミックス
膜を得た。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．１μｍ、ロットゲ
ーリング法による配向度は７０％であった。
（第２電極形成工程）
　次に、実験例１と同様に、圧電／電歪体の上面にＡｕからなる第２電極を形成し膜状の
圧電駆動部を有する、実験例４の圧電膜型アクチュエータを作製した。
【００４１】
［実験例５］
　焼成後の圧電／電歪体の組成が０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉ
Ｏ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に１．５重量％のＮｉＯを添加した組成比となる無機粒子（配
向していない第２無機粒子）のみを原料粉体として板状多結晶粒子を加えずに、圧電／電
歪生成工程を行った以外は上述した実験例２と同様の工程を行い、実験例５の圧電膜型ア
クチュエータを得た。
【００４２】
［実験例６］
　焼成後の圧電／電歪体の組成が[Ｌｉ0.07（Ｎａ0.63Ｋ0.37）0.93]1.01Ｎｂ0.92Ｔａ0.

08Ｏ3の組成比となる無機粒子（配向していない第３無機粒子）のみを原料粉体とし、板
状多結晶粒子を加えずに、圧電／電歪生成工程を行った以外は上述した実験例４と同様の
工程を行い、実験例６の圧電膜型アクチュエータを得た。
【００４３】



(18) JP 2010-21512 A 2010.1.28

10

20

30

40

50

［実験例７］
（原料調製工程）
　０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に０
．５重量％のＮｉＯと１．０重量％のＭｇＯを添加した組成比となる合成粉末を、ポリポ
ットにこの秤量物とジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミル
で１６ｈ、湿式混合を行った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２
ｈの条件下で仮焼した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水
とを入れ、ボールミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第１無機粒子の粉体を
得た。また、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺ
ｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成比となる合成粉末をポリポットへこの秤量
物とジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミルで１６ｈ、湿式
混合を行った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２ｈの条件下で仮
焼した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボー
ルミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第２無機粒子の粉体を得た。この粉体
をＨＯＲＩＢＡ製レーザ回折／散乱式粒度分布測定装置ＬＡ－７５０を用い、水を分散媒
として平均粒径を測定したところ、メディアン径（Ｄ５０）は、０．４μｍであった。
（第１電極形成工程）
　Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体（薄肉部の寸法：１．６×１．１
ｍｍ、厚さ７μｍ）上に、Ｐｔからなる第１電極（寸法：１．２×０．８ｍｍ、厚さ３μ
ｍ）をスクリーン印刷法により形成し、１３００℃、２時間の熱処理により基体と一体化
させた。
（第１結晶体生成工程・圧電／電歪体形成工程）
　形成した第１電極の上に、０．２０Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3

－０．４５ＰｂＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯと１．０重量％のＭｇＯを添加した組成
物（第１無機粒子からなる組成物）を分散媒や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とし、
このペーストをスクリーン印刷法により、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚
さ２μｍで形成した膜体を得た。この膜体をマグネシアからなる鞘(寸法９０ｍｍ角、高
さ５０ｍｍ)に０．１２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３８ＰｂＴｉＯ3－０．５０Ｐ
ｂＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成粉末を２０ｇ共存させた状態で１２８
０℃、３時間、熱処理(焼成)した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）の厚さは
、１．３μｍ、ロットゲーリング法による配向度は８０％であった。得られたセラミック
ス膜の上に、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺ
ｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成物(第２無機粒子からなる組成物) を分散媒
や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とし、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、
厚さ８μｍで形成した膜体を得た。得られた膜体を鞘に、０．１２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.6

7)Ｏ3－０．３８ＰｂＴｉＯ3－０．５０ＰｂＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した
組成粉末を２０ｇ共存させた状態で１２８０℃、３時間熱処理（焼成）した。熱処理後の
セラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．１μｍ、ロットゲーリング法による配向
度が７３％であった。
【００４４】
［実験例８］
（原料調製工程）
　０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．４３ＰｂＴｉＯ3－０．３７ＰｂＺｒＯ3に０
．５重量％のＮｉＯと１．０重量％のＭｇＯを添加した組成比となる合成粉末を、ポリポ
ットにこの秤量物とジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミル
で１６ｈ、湿式混合を行った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２
ｈの条件下で仮焼した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水
とを入れ、ボールミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第１無機粒子の粉体を
得た。また、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．４３ＰｂＴｉＯ3－０．３７ＰｂＺ
ｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成比となる合成粉末をポリポットへこの秤量
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物とジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボールミルで１６ｈ、湿式
混合を行った。得られたスラリーを乾燥機で乾燥したあと、８００℃、２ｈの条件下で仮
焼した。この仮焼粉末と、ジルコニアボールと分散媒としてイオン交換水とを入れ、ボー
ルミルで５ｈ湿式粉砕し、乾燥機によって乾燥し、第２無機粒子の粉体を得た。この粉体
をＨＯＲＩＢＡ製レーザ回折／散乱式粒度分布測定装置ＬＡ－７５０を用い、水を分散媒
として平均粒径を測定したところ、メディアン径（Ｄ５０）は、０．４μｍであった。
（第１電極形成工程）
　Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体（薄肉部の寸法：１．６×１．１
ｍｍ、厚さ７μｍ）上に、Ｐｔからなる第１電極（寸法：１．２×０．８ｍｍ、厚さ３μ
ｍ）をスクリーン印刷法により形成し、１３００℃、２時間の熱処理により基体と一体化
させた。
（第１結晶体生成工程・圧電／電歪体形成工程）
　形成した第１電極の上に、０．２０Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．４３ＰｂＴｉＯ3

－０．３７ＰｂＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯと１．０重量％のＭｇＯを添加した組成
物（第１無機粒子からなる組成物）を分散媒や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とし、
このペーストをスクリーン印刷法により、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚
さ２μｍで形成した膜体を得た。この膜体をマグネシアからなる鞘(寸法９０ｍｍ角、高
さ50ｍｍ)に０．１２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．４３ＰｂＴｉＯ3－０．４５Ｐｂ
ＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成粉末を２０ｇ共存させた状態で１２８０
℃、３時間、熱処理(焼成)した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）の厚さは、
１．３μｍ、ロットゲーリング法による配向度は８３％であった。得られたセラミックス
膜の上に、０．２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)Ｏ3－０．３５ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒ
Ｏ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組成物(第２無機粒子からなる組成物) を分散媒や
可塑剤、分散剤を加えてペースト状とし、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚
さ８μｍで形成した膜体を得た。得られた膜体を鞘に、０．１２Ｐｂ(Ｍｇ0.33Ｎｂ0.67)
Ｏ3－０．４３ＰｂＴｉＯ3－０．４５ＰｂＺｒＯ3に０．５重量％のＮｉＯを添加した組
成粉末を２０ｇ共存させた状態で１２８０℃、３時間熱処理（焼成）した。熱処理後のセ
ラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．１μｍ、ロットゲーリング法による配向度
が７７％であった。
【００４５】
［実験例９］
（原料調製工程）
　（Ｂｉ0.5Ｎａ0.45Ｋ0.05）1.2ＴｉＯ3.2の組成比となるように、各粉末（Ｂｉ2Ｏ3、
Ｎａ2ＣＯ3、Ｋ2ＣＯ3、ＴｉＯ2）を秤量した。ポリポットに、秤量物と、ジルコニアボ
ールと、分散媒としてエタノールを入れ、ボールミルで１６ｈ湿式混合、粉砕を行った。
得られたスラリーを乾燥した後、８００℃，２ｈの条件化で仮焼成した。この仮焼粉末と
、ジルコニアボールと、分散媒としてエタノールを入れ、ボールミルで５ｈ湿式粉砕し、
乾燥して、（Ｂｉ0.5Ｎａ0.45Ｋ0.05）1.2ＴｉＯ3.2の第４無機粒子の粉体を得た。この
粉体をＨＯＲＩＢＡ製レーザ回折／散乱式粒度分布測定装置ＬＡ－７５０を用い、水を分
散媒として平均粒径を測定したところ、メディアン径（Ｄ５０）は、０．４μｍであった
。
（第１電極形成工程）
　上述した実験例１と同様に、Ｙ2Ｏ3で安定化された、薄肉部が平坦なＺｒＯ2基体上に
、Ｐｔからなる第１電極を形成した。
（第１結晶体生成工程・圧電／電歪体形成工程）
　（Ｂｉ0.5Ｎａ0.45Ｋ0.05）1.2ＴｉＯ3.2となるようにした組成物（第４無機粒子）を
分散媒や可塑剤、分散剤を加えてペースト状とした。このペーストをスクリーン印刷法に
より、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９ｍｍ、厚さ２μｍとなるよう第１電極の上に
塗布し、膜体を得た。得られたものを１２００℃、５時間、成形体と同じ成形原料を共存
させた状態で熱処理（焼成）した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さ
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が１．３μｍ、配向度は７０％であった。　得られたセラミックス膜の上に、同様に第４
無機粒子を含む上記ペーストをスクリーン印刷し、乾燥後のサイズが１．３ｍｍ×０．９
ｍｍ、厚さ８μｍで形成した膜体を得た。得られたものを１１００℃、５時間熱処理（焼
成）した。熱処理後のセラミックス膜（圧電／電歪体）は、厚さが５．０μｍ、ロットゲ
ーリング法による配向度が６０％であった。
（第２電極形成工程）
　次に、実験例１と同様に、圧電／電歪体の上面にＡｕからなる第２電極を形成し膜状の
圧電駆動部を有する、実験例９の圧電膜型アクチュエータを作製した。
【００４６】
［実験例１０］
　圧電／電歪体の組成が（Ｂｉ0.5Ｎａ0.45Ｋ0.05）ＴｉＯ3の組成比となる無機粒子のみ
を原料粉体とし、板状多結晶粒子を加えずに、圧電／電歪生成工程を行い、焼成を１２０
０℃×５ｈとした以外は上述した実験例９と同様の工程を行い、実験例１０の圧電膜型ア
クチュエータを得た。
【００４７】
［Ｘ線回折測定、配向度の算出］
　実験例１～１０について、ＸＲＤ回折装置（リガク社製ＲＩＮＴ　ＴＴＲIII）を用い
、セラミックス膜（圧電／電歪体）の結晶面に対してＸ線を照射したときのＸＲＤ回折パ
ターンを測定した。この測定結果を用い、ロットゲーリング法によって擬立方（１００）
面の配向度を、擬立方（１００），（１１０），（１１１）のピークを使用して上述の式
（１）を用いて計算した。実験例１及び３については、第１結晶体生成工程を行い第１電
極上に膜状の第１層目を形成して粒成長させた状態のものについてもＸＲＤ回折パターン
を測定した（図６，８参照）。
【００４８】
［電子顕微鏡写真撮影］
　実験例１，３について、第１結晶体生成工程を行い第１電極上に膜状の第１層目を形成
して粒成長させた状態のものを、走査型電子顕微鏡（日本電子製ＪＳＭ－６３９０）を用
いてＳＥＭ写真を撮影した（図７，９参照）。また、実験例３について、第２層目を形成
させたもののＳＥＭ写真を図１０に示す。
【００４９】
［屈曲変位］
　作製した実験例１～１０の圧電／電歪膜型アクチュエータ１０の電極間に、電界が３ｋ
Ｖ／ｍｍとなるように電圧を印加し、生じた屈曲変位（μｍ）をレーザドップラー振動計
（グラフテック製センサＡＴ００２２、復調器ＡＴ３５００）により測定した。
【００５０】
［測定結果］
　測定結果を表１に示す。図６に示すように、ＰｂとＺｒとＴｉとを含む組成において、
実験例１は、実験例５に比して高い配向性を有していた。また、図７に示すように、実験
例１は、第１電極上において、第１層目の圧電／電歪体がアスペクト比の高い平板状に粒
成長していた。また、ＮａとＮｂとを含む組成において、図８に示すように、実験例３は
、実験例６に比してより１つの相により構成されていた。また、図９に示すように、実験
例３は、第１電極上において、第１層目の圧電／電歪体がアスペクト比の高い平板状に粒
成長していた。実験例１～４では、ロットゲーリング法による配向度が５０％以上と、結
晶の配向性が高く、また、屈曲変位も実験例５，６に対して大きな値を示し、圧電／電歪
特性が高いことが明らかとなった。また、実験例７，８では、ガラス成分を添加すること
なく、より高い配向性と屈曲変位が得られることがわかった。ガラス成分が添加されてい
ると、内部に存在するガラス部分の剥離などにより圧電特性が劣化することがあるが、こ
の実験例７，８では、ガラス成分が添加されていないため、圧電特性の劣化が抑制されて
いるものと推察された。ＢｉとＴｉとを含む組成において、表１に示すように、実験例９
では、ロットゲーリング法による配向度が５０％以上と、結晶の配向性が高く、また、屈
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曲変位も実験例１０に対して大きな値を示し、圧電／電歪特性が高いことが明らかとなっ
た。また、実験例１～４及び実験例７～９では、セラミックス焼成基体の配向性などにか
かわらず、圧電／電歪体の配向度を高めることができることがわかった。
【００５１】
【表１】

【産業上の利用可能性】
【００５２】
　本発明は、圧電体・電歪体の技術分野に利用可能である。
【図面の簡単な説明】
【００５３】
【図１】本実施形態の圧電／電歪膜型素子２０を備えたアクチュエータ１０の一例を表す
説明図であり、図１（ａ）が平面図、図１（ｂ）が図１（ａ）のＸ－Ｘ断面図である。
【図２】圧電／電歪素子２０の他の製造方法の一例を示す説明図であり、図２（ａ）が第
１層の塗布工程、図２（ｂ）が第１層の焼成工程、図２（ｃ）が第２層の塗布工程、図２
（ｄ）が第２層の焼成工程後の第３層の塗布工程、図２（ｅ）が圧電／電歪体３０の形成
完了、図２（ｆ）が第２電極２４の形成の図である。
【図３】圧電／電歪素子２０の他の製造方法の一例を示す説明図である。
【図４】圧電／電歪素子２０の製造方法の一例を表す説明図であり、図４（ａ）が圧電／
電歪体３０の原料の塗布工程、図４（ｂ）が焼成工程後に得られる配向した圧電／電歪体
３０、図４（ｃ）が第２電極形成工程の図である。
【図５】他の圧電／電歪素子２０Ｂの説明図である。
【図６】実験例１及び実験例５のＸ線回折の測定結果である。
【図７】実験例１のＳＥＭ写真である。
【図８】実験例３及び実験例６のＸ線回折の測定結果である。
【図９】実験例３の１層目のＳＥＭ写真である。
【図１０】実験例３の２層目のＳＥＭ写真である。
【符号の説明】
【００５４】
　１０　アクチュエータ、１２　セラミックス焼成基体、１４　空間部、２０，２０Ｂ　
圧電／電歪素子、２２　第１電極、２２ａ，２４ａ　タブ、２４　第２電極、２６　第３
電極、３０，３０Ｂ　圧電／電歪体、３１　成形膜、３１ａ　第１層、３１ｂ　第２層、
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３１ｃ　第３層、３２　配向結晶、３３　結晶粒子。

【図１】 【図２】
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【図３】 【図４】

【図５】

【図６】

【図８】
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【図７】

【図９】
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