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【背景】チタン酸バリウム（BaTiO3,BT）はペロブスカイト型構造を持つ強誘電体であり、高い比誘電

率を示すことから積層セラミックコンデンサ等の誘電層の主成分として用いられている。我々は誘電

材料の更なる大容量化を試みるため、結晶格子歪が誘電特性の向上に寄与することに着目した。先行

研究として、異なる二種類のペロブスカイト型構造を持つ誘電体を、エピタキシャルに交互積層させ

た人工超格子において、界面歪に起因する大きな誘電応答が得られたという報告がなされている[1]。

我々はこのエピタキシャル界面において生じる歪を、更に効率的に利用した新規誘電材料としてナノ

キューブ規則配列集積体を提案した。すなわち、チタン酸バリウムをナノオーダーで立方体形状に制

御した結晶である BTナノキューブを合成し、同じくペロブスカイト型の化合物であるニオブ酸カリウ

ムやニオブ酸ナトリウムといった異種のナノキューブと三次元的に交互にエピタキシャル接合させた

複合材料である。このような複合材料の作製のためには、サイズ・形状が均一であり、溶媒中に高分

散したナノキューブ分散液を調製する必要がある。またナノキューブ同士の接合のため、粒子表面は

未修飾である必要がある。従って、本研究では界面活性剤を用いずに、均一な BTナノキューブの合成

を試みた。今回は、集積法を確立するため、BTナノキューブのみでの集積化を目標とした。更に、作

製した BTナノキューブ集積体に対して、ナノキューブ同士の電気的な接合の改善を行うため、ソルボ

サーマル処理による微構造の改善を試みた。 

【実験方法】BT ナノキューブの合成にはアナターゼ型の酸化チタン(関東化学)、及び水酸化バリウム

八水和物(和光純薬)を用い、少量のエタノールと水を溶媒としてソルボサーマル合成を行った。合成後

の BT粒子はメタノール中に分散させ、二液相分離法によるナノキューブの集積に使用した。作製した

バルク集積体について、Ba(OH)2·8H2O エタノール–水混合溶液中にてソルボサーマル処理を行った試

料と、処理前の集積体及び Ba(OH)2·8H2O を添加せずにエタノール–水混合溶液中にてソルボサーマル

処理した試料の誘電特性等を比較した。 

【実験結果】BTナノキューブ粒子のサイズは SEM観察結果

から 110 nm 程度であり、比較的粒度分布が狭く、メタノー

ルに良好に分散することを確認した。また、二液相分離法を

用いた集積によってミリメートルオーダーのバルク集積体

が得られ、相対密度は約 45～55%程度のランダム配列した集

積体であった。作製した集積体に対し各条件下でソルボサー

マル処理を行った試料の誘電特性を Fig. 1に示す。Fig. 1より、

塩基源である Ba(OH)2·8H2O を添加せずにソルボサーマル処

理を行った試料では誘電特性の大きな変化は見られなかっ

たが、Ba(OH)2·8H2Oを添加した場合では、比誘電率の飛躍的

な増加が確認された。この要因として、塩基条件下でナノキ

ューブ集積体にソルボサーマル処理を施すことによって、BT

の溶解再析出が起こり、析出した BT 層によってナノキュー

ブ同士の電気的な接合が改善した可能性が考えられる。 

 [1] T. Tsurumi, T. Suzuki, M. Yamane, M. Daimon, Jpn. J. Appl. Phys., 33, 5192-5195 (1994). 
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Fig. 1 The frequency dependence of the 
dielectric constant (solid lines) and loss  
tangent (dotted lines) of the BT-nanocube 
assembly prepared by liquid-liquid 
biphase separation(blue color) and the 
assemblies after the additional 
solvothermal treatment at 200 ℃  in 
water(red color) and in Ba(OH)2 aqueous 
solution(green color). 
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