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試料、実験方法、利用の結果得られた主なデータ、考察、結論等を、記述して下さい。（適宜、図表添付のこと） 

Please report your samples, experimental method and results, discussion and conclusions.  Please add figures and 

tables for better explanation. 

1. 試料 Name of sample(s) and chemical formula, or compositions including physical form. 

BaSn0.5In0.5O2.75 

BaSn0.5In0.5O2.75H0.5 

La2Ce2O7 

 

 

2. 実験方法及び結果 （実験がうまくいかなかった場合、その理由を記述してください。） 

Experimental method and results.  If you failed to conduct experiment as planned, please describe reasons. 

試料を直径 6mm×高さ 40mm のバナジウム製試料キャピラリー中に密封後し、室温にて中性子回折

実験を行った。中性子回折実験は、材料構造解析装置の背面バンクおよび 90度バンク検出器を用いて

実施し、得られた回折データについて、Z-Rietveldを用いてリートベルト法による結晶構造解析を行い、

Z-MEMにて原子核密度分布解析を進めている。また、リートベルト解析結果を基に原子対相関関数解

析・PDF 法によって局所結晶構造情報を得た。 

本実験結果の一例として、図 1に水素イオン伝導性物質・

BaSn0.5In0.5O2.75 のリートベルト解析結果を示す。上が水素導

入前、下が水素導入後の回折パターンである。回折線強度比

が変化していること、また、水素の比較的大きな非干渉性散

乱因子に起因する若干のバックグランドの上昇が見て取れ

ることから、試料に水素が導入できたことが分かる。リー

トベルト解析の結果、BaSn0.5In0.5O2.75の格子定数は水素導入 

図１水素イオン伝導体 BaSn0.5In0.5O2.75+αのリート

ベルト解析結果。a) 水素導入前、b) 導入後。 

a) 

b) 
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2. 実験方法及び結果（つづき） Experimental method and results (continued) 

前の a = 4.16640(1) Åから導入後の 4.20607(8) Åへと 2.2%程度していたが、骨格自体は変化してい

ないことが分かった。なお、水素の位置は（0.5, 0, 0.227(6)）、占有率は g = 0.0133(9)と求められた。 

Preliminary な MEM 解析の一例として図には水素導入前後の BaSn0.5In0.5O2.75の原子核密度分布を示

す。今回の解析では、d = 約 0.84～4.25 Åの範囲の 25本の回折線を用い、単位胞を 83×83×83 のピク

セルに分割した。図 2では黄色で示した正の散乱長密度約 50 fmÅ-3、緑で示した負の散乱長密度約-0.05 

fmÅ-3の場合の原子核密度分布を示している。水素導入前の試料では、Ba、Sn/In の核密度は球形にな

っているのに対し、酸素の核密度は｛001｝面に広がっているように見える。これは、計算機シミュレ

ーション結果に見られた酸素の結晶位置の乱れに起因する可能性もある。水素導入後は、原子核密度

は低いものの水素の密度分布が可視化できた。また、Ba、Sn/In の核

密度は球形を維持しているが、酸素は｛001｝面上の軸方向に平行にそ

の分布の広がりを見せている。これは、水素導入によって、酸素の結

晶位置乱れが増大されたとも考えられるが、解析精度の影響も考えら

れる。現状では、MEM 結果は解析 d 範囲などによって変化してしま

うなど種々の問題がある。今後、さらに約 0.5Å<d<4.24Å程度の範囲

まで広げて精密な解析を試みる予定である。 

図 3 に PDF 解析に使用する散乱強度を示す。90 度バンクのデータ

が high-Q 領域で大きく曲がっている。背面バンクではそのような挙動

を示さないので、試料に起因したものではなく、今のところ原因はわ

かっていない。今回は 90 度バンクの Q<18Å-1までの散乱強度データ

を用いて原子対相関関数（PDF : G(r)）を導出した。 

図 4 に BaSn0.5In0.5O2.75とその水素導入試料で得られた G(r)を示す。  

r <1.5Åの領域で G(r)の振動がみられる。この原因としては、これは吸

収補正や、さらに水素導入後の試料では非干渉性散乱の補正が不正確

である可能性がある。２つの試料の G(r)を比較すると、水素を導入し

た試料ではいくつかの対相関ピークがわずかではあるがブロードにな

っており、水素導入によって局所構造に歪みが現れた可能性が示唆される。図 5 は水素導入前の試料

の G(r)を平均構造モデルでフィットした結果である。まだ preliminary な結果であるが、G(r)はおおまか

には平均構造と一致しているように見える。現在、リートベルト解析／MEM解析の結果を踏まえて、

詳細な解析を進めている。 

図２ Rietveld/MEM解析によって

得られた BaSn0.5In0.5O2.75+αの原

子核密度分布。a) 水素導入前、

b) 水素導入後。 

a) 

b) 

図 3 中性子波長に対する中性子散

乱強度 
図 4  BaSn0.5In0.5O2.75 の(赤)および

水素導入試料(青)で得られた PDF。 

図 5  BaSn0.5In0.5O2.75の PDF を平均

構造でフィットした結果（赤線）。 
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