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1. 緒言 電子機器に幅広く用いられている強誘電材料として Pb(Zr,Ti)O3(PZT)があげられるが、Pb を含ま

ない低環境負荷の材料としてペロブスカイト型構造をもつ 0.4Bi0.5K0.5TiO3-0.6BiFeO3(BKTBF)系材料が着目

されている1)。この材料は正方晶－菱面体晶の結晶相境界(MPB)を持つため、良好な強誘電・圧電特性を示

すことが知られているが、BKTBFに更に別の強誘電体を固溶した報告は少ない。そこで当研究室ではMPB

組成であるBKTBF をベースとして種々の固溶体について強誘電特性と結晶構造の関係を検討してきた 2)。

本研究では新たにK(Nb0.5Ta0.5)O3を固溶した0.375Bi0.5K0.5TiO3-0.6BiFeO3-0.025K(Nb0.5Ta0.5)O3 （以下、25KNT）

に着目し、他の金属元素(La, Ba, Zn, Ni)を置換した試料(1mol%La 置換試料は 25KNT1La と示す)を作製し、

強誘電特性を検討した。また、この系は難焼結性であるため、放電プラズマ焼結 (SPS) により試料を作製

した。これらの試料について放射光 X 線回折を用い

た構造解析を行い、強誘電特性と結晶構造、電子密度

分布の関係を検討した。 

2. 方法 試料は SPS による焼結を適用した固相法に

より合成した。このとき、焼結助剤として CuO を添

加した。得られた焼結体について750℃, 4h, 酸素雰囲

気下でリカバリーアニール行った。これらの試料につ

いて粉末 X 線回折測定により相の同定を行った。ま

た、焼結性を検討するため、真密度による密度測定と

SEM による形態観察を行った。強誘電特性については P-E ヒステリシス測定及び誘電率・誘電損失の温

度依存を測定した。さらに結晶構造と強誘電特性の関係を検討するため、放射光 X 線回折測定(BL19B2, 

SPring-8)から得られたデータを用いて Rietveld 法(RIETAN-FP)による結晶構造解析、MEM (Dysnomia)によ

る電子密度分布解析を行なった。 

3. 結果 XRDの結果より、Fig. 1に示すように試料はすべて菱面体晶系(S.G.:R3c)で帰属できた。また、SEM

による断面形態の観察、真密度測定から全ての試料は十分に緻密であることが分かった。P-E ヒステリシ

スループの測定からBサイトへのZn, Ni置換により絶縁性の向上及び抗電界の増加が見られ、強誘電体材

料のハード化が示唆された。このような特性の変化について、Rietveld法による結晶構造解析、MEMによ

る電子構造解析から検討した。その結果、Bサイトへの置換により、B-O6八面体歪みが変化することが明

らかになった。 
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Fig.1 各試料の粉末 X 線回折パターン 
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