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研究成果の概要（和文）：欠損層状ペロブスカイト型 (Bi1-xLax)2SiO5の合成と物性評価に取り組み、x = 0.1
の組成において、100 ~ 600 Kの極めて広い温度範囲で比誘電率100以上、温度変化率200 ppm/K以下（商用規格
20 ~ 125℃では30 ppm/℃以下）を達成した。一方、アルミネートソーダライト型A8[AlO2]12(XO4)2では、A = 
Ca, Sr、X = W, Mo, Sの合成と物性評価に取り組み、本系の物性相図を明らかにするとともに、間接型強誘電
性、歪みガラス状態、リエントラント構造相転移、反強誘電性などの新規物性相と、PZTを凌駕する優れた焦電
発電特性を見出した。

研究成果の概要（英文）：Deficient layered-perovskite-type (Bi1-xLax)2SiO5 have been systematically 
synthesized and examined to develop new functional dielectric materials in silicates. In this 
project, we have finally achieved at x = 0.1 large relative permittivity greater than 100 with 
excellent temperature stability below 200 ppm/K over a wide temperature range from 100 ~ 600 K (< 
30ppm/℃ in commercial regulation 20 ~ 125℃). Also conducted is systematic syntheses and 
examinations of aluminate-sodalite-type A8[AlO2]12(XO4)2 with A = Ca, Sr and X = W, Mo, S to develop
 new functional dielectric materials in aluminates. In this project, we have clarified phase 
diagrams in these systems and discovered several novel properties there, including an improper 
ferroelectricity, a strain glass state, a re-entrant structural phase transition, and 
anti-ferroelectricity. Furthermore, we have also achieved an excellent pyroelectric energy 
harvesting ability, which is better than PZT.

研究分野： 固体物性物理学

キーワード： 誘電体　強誘電体　焦電体　強弾性体　構造相転移　シリケート　アルミネート　ゼオライト
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研究成果の学術的意義や社会的意義
機能性誘電体材料開発は、これまでペロブスカイト型酸化物に代表される酸素“八面体”系物質において進めら
れてきたが、その進展は近年飽和しつつあり、材料開発の新機軸となる新たな物質系の開拓が重要な課題となっ
ている。それに対して本研究では、酸素“四面体”系物質に着目することで、従来とは全く異なる方針の下で機
能性誘電体材料開発を実施した。その結果、優れた機能性を備えたシリケート及びアルミネート系物質群を見出
すに至った。シリケート及びアルミネートは地殻の大部分を構成し、地球上で最も豊富に存在する物質系であ
る。したがって本研究の成果は、真に自然と調和したな科学技術の構築に対して大いに貢献するものである。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 

自然環境と親和性の高いテクノロジーの開発が世界的な急務となっている中、環境に優しく、
そして地球に豊富に存在する原料を用いた機能性材料の開発は、物質設計・材料開発に携わる研
究者に課せられた重要な使命である。 
 地殻に豊富に存在する元素に関する指標としてクラーク数が知られており、第１位が酸素、続
いてシリコン、アルミニウムと続くが、この３つの元素のみで地殻に存在する元素の約 83%を占
める。一方、これら３つの元素によって構成される化合物の大多数が酸素四面体を構成単位した
結晶構造を有することが知られており、酸素四面体系の造岩鉱物よって実に地殻の 99%が構成さ
れている。つまり、酸素四面体系のシリケートおよびアルミネートによる機能性材料の新しい設
計原理は、自然と真に調和した次世代の科学技術を実現するための重要な要素技術となる。 
 しかしながら、酸素四面体系のシリケートやアルミネートは耐火物や絶縁材、耐食剤などとし
て優れた熱的・電気的・化学的安定性を発揮する一方で、逆にその安定性のために電場や光等の
外部刺激に対する応答機能性に乏しく、先端的エレクトロニクス材料としての応用は殆ど実現
していない。その数少ない応用例として水晶振動子やリン酸二水素カリウムを用いた非線形光
学素子などが一部実用化に至っているものの、チタン酸バリウムやジルコン酸チタン酸鉛（PZT）
に代表される酸素八面体系酸化物と比較すると、いまだに機能性材料としての物質開発は著し
く貧弱である。 
 最近申請者等は、科研費若手（Ｂ）平成２４－２６年度「課題名：酸素四面体を基本構造とす
る環境親和型強誘電体の新規開発」の支援の下で、酸素四面体を基本構造とした全く新しい強誘
電体の創出に取り組み、SiO4 四面体１次元ネットワークの変形によって発現する全く新しいタイ
プの強誘電体であるケイ酸ビスマスを発見した。さらに強誘電性の発現メカニズムの解明を通
して、酸素四面体を構成要素とする物質系における機能性材料設計の指針を得た。またそれによ
って、酸素四面体ネットワーク構造を有する物質系が屈曲やねじれ等の多彩な構造変形の自由
度を本質的に備えており、それらの協奏的効果によって誘電的機能性と弾性的機能性が強く相
関した多彩な物性を発現し得ることが示された。その知見に基づいて実施された申請者らの予
備的研究では、３次元的な酸素四面体ネットワークを有するアルミネートソーダライト型酸化
物が、ブリルアンゾーンにおける多数の波数点で複数の格子振動が同時に不安定化するという
極めて特異な状態を示し、それによって複数の結晶構造が絶妙なバランスで競合することで、応
力や電場、あるいは元素置換や欠陥・不純物制御等に応じてバラエティに富んだ物性相を示すこ
とが示唆されている。この酸素四面体ネットワーク特有のユニークな構造不安定性を利用する
ことで、自発歪によって誘起される特殊な強誘電性や、分極特性と強く相関したゴム的弾性や形
状記憶効果といった、これまでに類を見ない革新的な複合応答機能性のデザインが可能になる。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、酸素四面体ネットワーク構造の次元性や化学組成の制御、さらに不純物や欠損の導
入による不均一性の制御による機能性の創出、いわば「酸素四面体エンジニアリング」に取り組
む。それによって、次世代のエレクトニクスやメカニクスを支える革新的な誘電性・弾性複合機
能デバイス素子の新規開発を目指す。 
 
３．研究の方法 
 

本研究では、１次元的酸素四面体ネットワークを有する「Bi2SiO5 系欠損層状ペロブスカイト型
酸化物」と、３次元的酸素四面体ネットワークを有する「Ca8[AlO2]12(WO4)2 系アルミネートソーダ
ライト型酸化物」において系統的な多結晶・単結晶試料合成を実施する。また、合成した試料に
おいて誘電率や弾性率の温度・周波数依存性の測定、放射光施設を用いた粉末 X 線回折実験によ
る精密な構造解析と電子密度分布解析、第一原理計算を援用した格子振動ダイナミクスの研究
に取り組む。それによって、酸素四面体系酸化物における「ネットワークの次元性・化学組成・
不純物・欠陥」と「誘電的機能性・弾性的機能性」の間の相関を解明する。その結果に基づいて
酸素四面体系酸化物を用いた新たな物質設計原理を構築し、「革新的な誘電性・弾性複合応答機
能材料」の新規開発に取り組む 
 
４．研究成果 
 
Bi2SiO5 系欠損層状ペロブスカイト型酸化物 

Bi2SiO5 の Bi サイトへの La 置換に着目し、(Bi1-xLax)2SiO5(x ≤ 0.1)の合成と物性評価に取り組んだ。
その結果、x = 0.1 の組成において、100K から 600K の極めて広い温度範囲で比誘電率 100 以上、
温度変化率 200ppm/K 以下（商用規格 20~125℃の温度範囲では 30ppm/℃以下）を達成した。この
誘電率は従来の酸素四面体系誘電体の値を桁で上回るものであり、また温度安定性に関しては
実用化に至っているペロブスカイト型酸化物系材料を凌駕するものである。 

さらに、(Bi1-xLax)2SiO5(x ≤ 0.1)における構造－物性相関を明らかにするために、KEK において精
密放射光 X 線構造解析を実施し、温度及び La 置換量の関数として結晶構造の変化を調べた。そ



の結果、La 置換にともなって結晶構造中の SiO4 一次元鎖の構造が乱れ、その結果として強誘電
性が消失することを明らかにした。それによって、Bi2SiO5 の強誘電性発現において SiO4 一次元鎖
及びその構造を維持するための孤立電子対が重要な役割を果たしていることを明らかにした。
また、European Synchrotron Radiation Facility (ESRF)における非弾性Ｘ線散乱実験によって Bi2SiO5 中で
強誘電性と反強誘電性の極めて緊密な競合状態にあることを見出し、巨大誘電応答機能性創出
に向けた新たな足掛かりを得るに至った。 

また、Bi2(Si1-xAlx)O5 系組成に着目した高誘電率ガラス開発にも取り組み、Al 低含有量側におい
て、ガラスとしては非常に大きな比誘電率（40~50）を有する新材料を見出した。 
 
Ca8[AlO2]12(WO4)2 系アルミネートソーダライト型酸化物 
 

アルミネートソーダライト型酸化物の組成は A8[AlO2]12(XO4)2 で表される。本研究では A = Ca, Sr、
X = W, Mo, S に焦点を絞り、系統的な物質合成と SPring-8 における放射光Ⅹ線回折実験と精密構造
解析、誘電性及び焦電性に着目した基礎物性評価を実施した。 

その結果、 
・(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(WO4)2 ：(CS)AW-x 
・(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(MoO4)2 ：(CS)AM-x 
・(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(SO4)2 ：(CS)AS-x 
に関しての詳細な物性相図を完成させた。その中で、全ての物質系における Ca-rich 側の組成領
域で分極以外の物理量を第一秩序変数とする間接型強誘電性を見出し、Sr 置換量の増加ととも
に単距離秩序状態へと変化することを明らかにした。特に(CS)AM-x では動的粘弾性測定を実施
し、単距離秩序状態の起源がいわゆる“歪みガラス”であることを明らかにした。それによって弾
性機能デザインに向けた足掛かりを得た。さらに、本物質系が PZT を凌駕する焦電発電特性を示
すことを見出し、焦電発電素子材料開発における間接型強誘電性の有効性を示した。また、
(CS)AM-x および(CS)AS-x における Sr-rich 側の組成領域において、リエントラント構造相転移や反
強誘電性などのユニークな物性相を新たに見出した。 
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 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

間接型強誘電性に着目した焦電発電素子材料開発

ペロブスカイト型酸化物における強誘電性の起源と、非ペロブスカイト型酸化物における新強誘電体の設計

充填ゼオライト型酸化物 Ca8[(Al1-xGax)O2]12(MoO4)2の構造相転移と誘電特性

間接型強誘電体(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(MoO4)2の構造相転移と弾性応答

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名



2019年

2019年

2019年

2017年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

日本物理学会第74回年次大会、九州大学、2019年3月14-17日

日本物理学会第74回年次大会、九州大学、2019年3月14-17日

日本物理学会第74回年次大会、九州大学、2019年3月14-17日

Frontiers in Materials Science 2017, Greifswald, Germany, 4-6 September 2017（招待講演）（国際学会）
 ３．学会等名

青木伸雅, 中埜彰俊, 中平夕貴, 森吉千佳子, 黒岩芳弘, 寺崎一郎, 谷口博基

丸山広司, 中平夕貴, 安部友啓, 河村元太, 森吉千佳子, 黒岩芳弘, 寺崎一郎, 谷口博基

河村元太, 中平夕貴, 若松徹A, 森吉千佳子, 黒岩芳弘, 谷口博基, 寺崎一郎

H. Taniguchi

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

間接型強誘電体Ca8[AlO2]12(MoO4)2における[AlO2]-フレームワークへの異種元素置換効果

放射光X線回折によるアルミネートソーダライト(Ca, Sr)8[AlO2]12(SO4)2の構造相転移

Development of Functional Dielectric Materials in Silicates and Aluminates

アルミネートソーダライト型酸化物(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(MoO4)2_ (0.5≦x≦1.0) のリエントラント構造相転移

 １．発表者名
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2018年

2018年

2018年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

JSPM International Conference on Powder and Powder Metallurgy, Kyoto, 6-9 November 2017（招待講演）（国際学会）

APS March Meeting, Los Angels, 5-9 March 2018（招待講演）（国際学会）

日本セラミックス協会2018年年会

日本セラミックス協会2018年年会

中森大貴、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基

H. Taniguchi

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

間接型強誘電体(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(MoO4)2の弾性特性

Development of Functional Materials with Ubiquitous Oxides

Improper Ferroelectricity in Stuffed Aluminate Sodalites for Pyroelectric Energy Harvesting

アルミネートソーダライト型酸化物(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(MoO4)2 の構造相転移

 １．発表者名

 １．発表者名

H. Taniguchi

青木伸雅、若松徹、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基



2017年

2017年

2016年

2016年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

日本セラミックス協会　第29回秋季シンポジウム（招待講演）

 ３．学会等名

若松徹、河村元太、安部友啓、森吉千佳子、黒岩芳弘、寺崎一郎、谷口博基

若松徹、河村元太、安部友啓、森吉千佳子、黒岩芳弘、寺崎一郎、谷口博基

谷口博基

谷口博基

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

日本物理学会2017年秋季大会

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

充填ゼオライト型酸化物 (Ca1-xSrx)8[AlO2]12(SO4)2 における誘電応答と構造相転移

充填ゼオライト型酸化物における間接型強誘電体の新規開発

誘電体における既存の機能性の向上、あるいは新しい機能性の創出に対する最近の取り組み

誘電特性・光特性・機械特性をまたぐ共応答誘電体の開発

 １．発表者名

日本セラミックス協会第30回秋季シンポジウム

豊田理化学研究所特定課題研究「マルチプローブ融合利用による新奇強誘電体材料の物性解明」第五回研究会（招待講演）



2016年

2016年

2016年

2016年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

日本物理学会2016年秋季大会（招待講演）

光・電子機能材料研究会 「最近の光・電子機能材料の進展④」（招待講演）

村田製作所講演会（招待講演）

中部・関西誘電体セミナー（招待講演）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

谷口博基

谷口博基

谷口博基

谷口博基

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

軽元素酸化物における機能性誘電体開発

ユビキタス酸化物における新しい機能性誘電体の設計と開発

高クラーク数元素による機能性誘電体の新規開発

共応答誘電体：光特性・機械特性・誘電特性をまたぐ新機能の創出に向けて

 １．発表者名



2016年

2017年

2019年

2017年

日本物理学会2016年秋季大会

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

MCL Seminar, Materials Center Leoben（招待講演）（国際学会）

The 1st Korea-Japan Bilateral Symposium on Materials and Chemistry for Energy Science and Technology, Suwon（招待講演）（国
際学会）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ２．発表標題

H. Taniguchi

 ２．発表標題

片山大輔、藤井康裕、是枝聡肇、谷口博基、寺崎一郎

若松徹、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基

H. Taniguchi

日本セラミックス協会2017年年会

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

Improper Ferroelectricity in Stuffed Aluminate Zeolites

充填型ソーダライト酸化物(CaxSr1-x)8(AlO2)12(WO4)2の広帯域顕微光散乱分光

高効率熱-電気エネルギー変換素子としての間接型強誘電体の新規開発

Structural Phase Transitions and Improper Ferroelectricity in Aluminate-Sodalite-type Oxides

 １．発表者名

 １．発表者名

 ２．発表標題



2020年

2019年

2019年

2017年

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

新機能無機物質探索研究センター・シンポジウム、東北大学多元物質科学研究所（招待講演）

東北大学金属材料研究所ワークショップ、東北大学金属材料研究所（招待講演）

谷口博基

谷口博基

谷口博基

谷口博基

第6回 大型実験施設とスーパーコンピュータとの連携利用シンポジウム、秋葉原UDX（招待講演）

第217回HVEM研究会 九州大学（招待講演）

 ２．発表標題

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

酸素四面体系化合物における機能性誘電体の探索

層状シリケート型新強誘電体Bi2SiO5の強誘電性と異種元素置換効果

アルミネート系化合物における新規機能性誘電体の開発

複合応答機能性誘電体の設計と開発

 １．発表者名

 ２．発表標題

 ２．発表標題
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2019年

2019年

2018年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

第26回フロンティア材料研究所講演会、東京工業大学フロンティア材料研究所（招待講演）

MRM2019, Yokohama（国際学会）

PACRIM13, Okinawa（国際学会）

TokyoTech- UCL workshop, London（国際学会）

H. Taniguchi, C. Moriyoshi, H. Moriwake, and I. Terasaki

K. Maruyama, A. Nakano, I. Terasaki, and H. Taniguchi

H. Taniguchi

谷口博基

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

Structural Phase Transitions and Improper Ferroelectricity in Aluminate-Sodalite-type Oxides

Effects of Element Substitution on Improper Ferroelectric Ca8[AlO2]12(MoO4)2

Pyroelectric Energy Harvesters & Photo-dielectric Materials

ユビキタス酸化物による新しい機能性誘電体材料の開発

 １．発表者名



2018年

2017年

2017年

2017年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

応用物理学会 新領域 強的秩序とその操作に関わる研究グループ 第5回研究会 福岡

応用物理学会 新領域 強的秩序とその操作に関わる研究グループ 第5回研究会 福岡

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

若松徹、河村元太、安部友啓、森吉千佳子、黒岩芳弘、寺崎一郎、谷口博基

谷口博基

中森大貴、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基

青木伸雅、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基

原子分解能ホログラフィー研究会

応用物理学会 新領域 強的秩序とその操作に関わる研究グループ 第5回研究会 福岡

 ２．発表標題

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

充填ゼオライト型酸化物(Ca1-xSrx)8[AlO2]12(SO4)2における誘電応答と構造相転移

誘電体の機能性向上、あるいは新機能性創出に対する最近の取り組み

アルミネートソーダライト型酸化物Ca8[Al12O24](MoO4)2における弾性測定

アルミネートゼオライト(CaxSr1-x)8[Al12O24](MoO4)2の構造相転移

 １．発表者名

 １．発表者名

 ２．発表標題
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〔図書〕　計2件

2018年

2018年

〔産業財産権〕

〔その他〕

日本ファインセラミックス協会

5

5

廃熱から電気を作る新しいゼオライト型化合物を発見 ～間接型強誘電性で焦電発電の性能向上に期待～ 
http://www.nagoya-u.ac.jp/about-nu/public-relations/researchinfo/upload_images/20170407_sci_1.pdf

 ４．発行年

 ４．発行年

谷口博基

谷口博基

 ２．出版社

 ２．出版社

株式会社テクノプラザ

 ２．発表標題

 ３．書名

 ３．書名

セラミックスデータブック2018

FCレポート

 ５．総ページ数

 ５．総ページ数

 １．著者名

 １．著者名

日本物理学会第72回年次大会 大阪大学
 ３．学会等名

帯刀信吾、酒井雄樹、藤井康裕、是枝聡肇、安井伸太郎、東正樹、田辺賢士、寺崎一郎、谷口博基
 １．発表者名

 ４．発表年

強誘電性シリケートBi2SiO5のLa置換効果
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