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研究成果の概要（和文）：本研究は、外部場を効率的に利用することにより、原子レベルで構造・組織を制御した無機
材料を創製し、新たな機能発現およびそれらの機能向上をめざした研究である。外部場としてはミリ波と高磁場を用い
、ミリ波照射によるグリーンプロセッシング、高磁場中での粒子配向プロセッシングを行った。得られた材料は、より
機能向上のために、原子レベルでの組織・構造解析、XRD-リートベルト解析による構造解析、実験データを基にした第
一原理計算等によるシミュレーション等により、正確に発現機構を解明した。得られた新知見は材料設計にフィードバ
ックするとともに、論文や国内外の学会等で公表し、3年間で多くの成果を挙げることができた。

研究成果の概要（英文）：We fabricated new materials controlled composition and structure using external 
fields to promote the property and/or obtain new property. As the external-field, millimeter-wave field 
for green-processing and high-magnetic field for grain orientation are used in our experiment. The 
obtained materials were characterized by several analytical devices (TEM, SEM, XRD-Rietveld, etc) and 
simulated by a first-principles calculation. The mechanism for the property and the relationship between 
property and crystal structure were clarified. In the experimental period, we published numerous papers 
about new materials.We expect that our investigation will have an influence on the inorganic material 
field.

研究分野： 無機材料・物性

キーワード： 構造・組織制御　粒子配向　ミリ波加熱法　高磁場　TEM
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１．研究開始当初の背景 

Li-M-Ti-O（M：Ta, Nb, Sb）系の固溶体は、

ある組成域で、自己組織的に原子スケールで

周期構造を形成する。この系については、

West が最初に（1984 年）超構造の発現を見

出し、3 日がかりで合成することに成功した。

その後、Davis らが 2001 年に構造解析、誘電

特性を研究し、2009 年には中国ではゾル-ゲ

ル法による合成や、B2O3等の添加により低温

焼結が行われたが、低温では均質な超構造は

得られていない。国内(1992 年～)では最初に、

浦部、著者らが West との共同研究によりこ

の超構造合成と構造解析研究に取り組んだ。

近年では（2009 年）、LED 用近紫外励起赤色

蛍光体の母体材料としての可能性を見出し、

セラミックス協会会員誌でトピックス研究

として注目された。さらに、このユニークな

構造を新機能材料としてもっと活用できな

いか？という着想から、積極的に外部場を利

用する研究に着手した。 

 

２． 研究の目的 

（１） Li-M-Ti-O 系の固溶体で、M = Nb, Ta, 

Sb 系すべての 3 元系～4 元系固溶体におい

て超構造形成の組成領域を確認する。 

（２） 蛍光体の母体材料として適した組

成領域を明らかにし、新規蛍光体材料の創

製（種々の賦活剤の検討）をする。 

（３） 蛍光体合成のための最適な焼成温

度、時間の電気炉加熱とミリ波加熱での比

較をする。 

（４） 蛍光体の発光特性と組成・構造の関

係を実験的に明確にする。XRD-リートベル

ト解析により、賦活剤(イオン)の結晶構造に

おける置換サイトを明らかにし、賦活剤周

辺の酸素配位環境、結晶構造と発光強度の

関係を明確にする。 

（５） 3 元系固溶体において、高磁場中で

の粒子配向のための条件を検討し、配向度

の高いバルク体材料を創製する(図１)。 

（６） 電気異方性について、無配向材料と

の差を明確にし、誘電特性や Qf 値と組成・

構造の関係、発現機構を実験的手法と計算

科学的手法により明確にする。 

 

３．研究の方法 

（１）主に、セラミックス法（固相法）によ

り電気炉及び、ミリ波（24GHｚ）加熱法によ

り合成・比較する。 

（２）配向試料については、外部場として 12T

の高磁場中でスリップキャスト法による成

型体を CIP 後、焼成し、異方性バルク体を作

製する。 

（３）得られた各試料は、マクロ～ミクロス
ケールで精密分析機器を用いて、組織、結晶 

構造、微細構造を分析、解析する。また、計

算科学と実験結果による比較を行いながら、

正確な物性発現のメカニズム解明をする。 

 

４．研究成果 

（１）Li-M-Ti-O（M：Ta, Nb, Sb）系固溶体

について合成を行い、超構造形成領域を TEM, 

SEM, XRD により明確にした。これらの成果

は学術論文や国内外の学会での招待講演等

により公表した。 

（２）Li-(Nb,Ta)-Ti-O 系固溶体を母体にし、

様々な賦活剤を添加した新規蛍光体を合成

した。この結果、中でも Li-Ta-Ti-O 系に Eu

イオンを添加した蛍光体については、内部量

子効率が理論値に近い赤色蛍光体を合成す

ることに成功した。図 2 に赤色蛍光体の励起

 

図 1外部場による材料合成イメージ 



 

 

発光スペクトルを示す。この蛍光体は、日刊

工業新聞（2016 年 1 月）に掲載され、イノベ

ーションジャパン（大学見本市 2015 年 8 月）

では、多くの来場者に注目され、企業向けの

技術セミナー、解説、学術論文など広く成果

を発表した。 

 

 

（３）蛍光体材料合成にミリ波（24GHｚ）を

使用し、低温・短時間合成を試みた。その結

果、電気炉よりも低い温度での合成に成功し

た。この結果は学術論文、学会の招待講演、

国際会議招待講演等にて報告し、ミリ波焼成

法の優位性と課題を公表した。 

（４）蛍光体の発光特性と結晶構造の関係に

ついては、XRD-リートベルト解析により明確

にすることができた。Li-(Nb,Ta)-Ti-O 系固溶

体中の Li サイトに Eu イオンが入る時、配位

環境が非対称であるほど、大きな発光強度が

得られるという結果が得られた。Eu
3+の内殻

遷移は隣接のアニオン軌道との相互作用に

大きな影響を受ける。そのため、パリティー

禁制が破れ、非輻射遷移が抑制されていると

推察した。この結果は学術論文、国際会議等

にて報告した。 

（５）12T 中の高磁場で Li-Nb -Ti-O 系固溶体

の粒子をスリップキャスト法により、配向試

料を作製した。この結果、粒子サイズが 2~3

μm の時に最も配向度が高くなり、c－軸方

向に配向した異方性材料の合成に成功した。

この結果は、国際会議招待講演、論文等にて

報告した。 

（６）得られた材料の導電性を測定した結果、

超構造中のインターグロース層が導電パス

になっていることがわかり、電気特性の異方

性材料が得られた。電気異方性特性について

は、2016 年 6 月の国際会議の招待講演にて報

告する予定である。 
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