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研究成果の概要（和文）：BNT-BT-BMT-BF系セラミックスを通常固相法を用いて作製する際に、出発原料を変化
させ、出発原料による欠陥濃度の変化とそれによる圧電特性について検討した。その結果、
11BNT-23BT-2BMT-64BF組成近傍において疑立方晶系の結晶構造であるにも関わらず、明確な強誘電特性を示し、
かつ大きな圧電性を確認することができた。そこでこの化学組成を中心に組成探索を更に実施した結果、
11BNT-23BT-2BMT-64BFにおいて圧電特性が最大になることを見出した。

研究成果の概要（英文）：In this study, BNT-BMT-BF ceramics were prepared by conventional sintering 
method with different starting materials and their chemical compositions, and then, their 
piezoelectric properties were measured to obtain the maximum piezoelectric properties. As the 
results, the ceramics with the chemical composition of 11BNT-23BT-2BMT-64BF showed the maximum 
piezoelectric properties.

研究分野： 電子セラミックス全般

キーワード： BT-BMT-BF系セラミックス　圧電材料　ナノドメインエンジニアリング
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究ではナノドメイン（10nm以下）をマトリックスとし、島状のマクロドメイン（200nm程度）をナノドメイ
ンマトリックス中に均一に分散させることで高いTC（450℃）と分極処理を満足しつつ、800pC/Nを超える高い圧
電d33定数を有する巨大圧電材料を創成できた。この点に学術的な意義があると考えている。これにより環境に
優しい発電・医療・ロボット用アクチュエータ等を実現でき、この点に社会的な意義があると考えている。

※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 
アクチュエータは、ロボット、車、超音波モータなどの可動部品に搭載され、人類社会の発展

に必要不可欠な電気機械変換素子であり、中でもエネルギー効率が最も高く、また可動速度が最
大である圧電アクチュエータに対する期待は大きい。現在、圧電材料としてジルコン酸チタン酸
鉛（Pb(Zr,Ti)O3、PZT、TC ~200-300℃）が用いられているが、将来的には 1,200pC/N を超える
圧電 d33定数が求められ、PZT セラミックスの圧電 d33定数（600pC/N）では不十分である。一
般に圧電材料は TC が高いと室温での圧電 d33 定数が小さくなるため上記条件を満足する圧電材
料は原理的に存在せず、高い TC と高い圧電 d33 定数を同時に発現できる新たな機構が必要であ
る。 
 これまでの多くの研究により PZT セラミックスの高い圧電特性の起源として、室温で結晶構
造の異なる 2 相がナノオーダーで共存し、高密度な 2 相界面構造を持つ組成相境界（MPB）の
存在に加え、上記 2 相界面での巨大な応力歪みを緩和するため 2 相界面近傍に高密度のナノド
メイン（10nm 以下）が導入され界面密度が増大する、すなわちナノドメイン密度が高いほど圧
電特性が向上することから、ナノドメインが高い圧電性能の起源であることが明らかとなった。
PZT セラミックスはマクロドメインをマトリックスとし、その 2 相界面にナノドメインが分布
する微構造を持ち、ナノドメインが高い圧電特性をマクロドメインが高い TCと分極処理をそれ
ぞれ受け持つ複合構造を持つ。しかしナノドメイン／マクロドメイン体積分率は小さく、これは
2 相界面での応力緩和がナノドメインの生成機構であるためこの比率を変えることは原理的に
困難である。 
 そこで、ナノドメイン（10nm 以下）をマトリックスとし、島状のマクロドメイン（200nm 程
度）をナノドメインマトリックス中に均一に分散させ、ナノドメイン／マクロドメイン体積分率
を 0.7~0.8 にすることで、PZT セラミックスと同程度の高い TC と分極処理を満足しつつ、
1,200pC/N を超える高い圧電 d33 定数を有するこれまでどんな材料も到達したことのない目標
を達成できる。しかも、環境に有害な鉛を含まない無鉛材料で巨大圧電材料を創成することで、
環境に優しい発電・医療・ロボット用アクチュエータ等を実現できる。 
 
 
 
２．研究の目的 
将来アクチュエータ応用に必要な圧電 d33定数 1,200pC/N 以上、TC 250˚C以上、環境に優し

い新規巨大圧電材料を開発する。一般に圧電材料は TC が高いほど圧電定数は小さくなるため、
高い TC と巨大圧電特性を同時に発現できる新材料設計が必要となる。そこで 250˚C 以上の TC

を持つ ABO3構造において A（Bi を含む）、B サイトを複数イオンで共存させることでナノオー
ダー領域に化学組成の不均一分布を導入し内部電場・内部応力という”ナノ電場・応力場”を発
現させ、材料中に高密度のナノドメインを導入し巨大圧電特性（1,200pC/N 以上）を発現する。
更にナノドメイン中に島状マクロドメインを均一に分散させることで分極処理を可能とするナ
ノ／マクロ複合ドメイン構造を持つ高 d33定数 Bi 系圧電材料を創生する。 
 
 
 
３．研究の方法 
本研究では、目的とするナノ／マクロ複合ドメイン構造を持つ新規無鉛圧電セラミックスを

作製するため、(1)BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスにおいてリラクサーの PNR における自発分極
の熱揺動を止め、ナノドメイン構造のみからなるセラミックスの作製、(2) BNT-BT-BMT-BF 系
セラミックスにおいて、ナノドメインとマクロドメインが共存できる構造境界線の探索、(3)作
製した BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスにおける圧電特性評価および分極処理の実施、(4) 組成
が決定した BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスにおける強磁場電気泳動法を用いた<111>配向セラミ
ックスの作製とそれによる圧電特性向上の検討、(5)BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスにおける高
信頼性や絶縁破壊特性、デバイス化のための積層技術という 5つの項目について研究を進める
ことを目的に、3年間で以下の計画に従って遂行する。 
 まず、BNT-BT、BMT、BF 系状態図において、組成の異なる試料を作製し、そのキャラクタリゼ
ーション（XRD 測定、密度測定、SEM・TEM 観察など）を行い、作製した圧電セラミックスの評価
を行う。また、作製した試料すべてにおいて圧電・誘電特性評価を行い、特に圧電特性の組成依
存性を明らかにする。上記結果をまとめ、BNT-BT、BMT、BF 系状態図におけるナノドメインとマ
クロドメインが共存できる構造境界線を明らかにする。この目標を達成するために、具体的に以
下の項目で研究を遂行する。まず、40-50 種類の異なる化学組成を持つ BNT-BT-BMT-BF 系セラミ
ックスを通常の固相焼結法により作製する。正しい物性評価を行うため、すべての化学組成にお
いて XRD 測定からは単相、相対密度測定からは 97%以上の相対密度を持つ試料を作製する。この
ため、焼結温度、焼結時間、雰囲気等の焼結パタメータを最適化する。この作業については謝金
で技術補佐員を雇用し実施する。また、必要となる高純度酸化物原料、るつぼなどの消耗品を購
入する。得られた XRD 測定結果より室温での組成毎の結晶構造をリートベルト法を用いて決定
し、3元系状態図における相図を作成する。これまでの類似組成系における研究からナノドメイ
ン構造の結晶構造は擬立方晶構造に帰属され、BF リッチ領域では稜面体晶に帰属されることが



予測される。特に、稜面体晶と擬立方晶構造との構造境界線を明らかにするのが重要である。そ
こで高輝度放射光施設 SPring-8 の粉末回折ラインにて放射光 XRD 測定を実施する。このために
必要となるキャピラリーや測定治具等の消耗品を購入する。各結晶構造の領域において代表的
な組成を複数選択し、そのセラミックスの微構造を走査型電子顕微鏡（SEM）や透過型電子顕微
鏡（TEM）を用いて観察する。このために必要となるマクログリッド、エッチングガス、切断用
ダイヤモンド砥石などの必要な消耗品を購入する。特に構造境界線近傍の観察を重点的に行う
ことで、目的とするナノ／マクロ複合ドメイン構造の導入の有無を明らかにする。試料を電気物
性測定用の形状に加工、Au 電極付けを行った後、誘電特性、圧電特性を評価する。このため Au
電極作製に必要となる Au箔や Auスパッタ装置を別途購入する。また誘電特性・圧電特性評価の
ためインピーダンスアナライザを購入する。誘電特性の温度依存性から TC を評価する。再現性
や信頼性を考慮し、1組成毎に 5個以上の測定試料を準備し、それぞれの物性のばらつきについ
ても検討する。本研究で作製する BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスは揮発性の Bi や Na を含み、
かつ価数の異なる 4+、3+、2+の状態を持つ Fe などを含んでいるため欠陥構造が推測され、その
ため Biや K の高温処理での揮発の抑制、更には Biや K揮発における酸素（O）空孔の生成に伴
う Fe の価数変化が容易に起こると考えられる。従って、揮発元素の揮発抑制のための密閉系る
つぼでの焼結に加え、揮発抑制のためのドーパントの選択と添加などが必要となる。このために
必要となる密閉系るつぼや雰囲気調整粉などを準備する。これらは別途消耗品として購入する。 
 
 
 
４．研究成果 
BNT-BT-BMT-BF 系セラミックスを通常固相法を用いて作製する際に、出発原料を変化させ、出

発原料による欠陥濃度の変化とそれによる圧電特性につい て検討した。その結果、作製した目
的組成のセラミックスの圧電特性が出発原料に大きく依存することを見出した。その上で出発
原料の最適化を行なった結果、 Bi を含むペロブスカイト構造粒子と Bi を含まないペロブスカ
イト構造粒子を別途作製し、それを反応焼結させることで焼成後のグレインサイズを大きくで
き、圧 電特性を向上させることを見出した。更に種々の化学組成を持つ BNT-BT-BMT-BF 系セラ
ミックスを通常固相法を用いて作製し、その結晶構造評価、微構造評価に加 え、圧電特性評価
により、最適な化学組成を決定した。まず、20組成を選択し、通常固相法を用いて作製し、その
結晶構造評価、微構造評価に加え、圧電特性評価を行った結果、11BNT-23BT-2BMT-64BF 組成近
傍において疑立方晶系の結晶構造であるにも関わらず、明確な強誘電特性を示し、かつ大きな圧
電性を確認することができた。そこでこの化学組成を中心に組成探索を更に実施した結果、BNT
組成を減少させ、その代わりに BF組成を増加させることで、結晶構造が疑立方晶構造 から菱面
体晶構造へ徐々に変化することを確認できた。それに伴い圧電特性も大きく変化し、疑立方晶構
造と菱面体晶構造の共存領域において高い誘電・圧電特 性が得られることがわかり、本研究に
おいて最大の圧電特性を持つ化学組成を 11BNT-23BT-2BMT-64BF に決定した。続いて、この決定
した化学組成において、焼結 条件(温度、時間)の最適化、測定試料作製時の加工歪み除去のた
めのアニール条件の最適化(温度、時間)などを行った結果、誘電・圧電特性を更に向上できるこ
とがわかった。 
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