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1．はじめに
日本のセラミックス分野では、多結晶体試料中の結晶

粒の配向性を表すための尺度として、X線回折強度デー
タから算出される Lotgering 因子と呼ばれる値の用いら
れる場合が少なくない（e.g. Furushima et al., 2010）。
一方で、粉末 X線回折の分野では古くから粉末ある

いは多結晶体中の結晶粒の配向性により観測される回折
強度比が変化することが知られ、この効果は選択配向効
果と呼ばれている（e.g. Rietveld, 1969）。選択配向効果
の数学的なモデルとしては March-Dollase モデル（Dollase, 
1986）の用いられる例が多い。
本稿では Lotgering 因子の意味づけについて批判的に

検討し、この値は必ずしも結晶学的な意味で多結晶体の
配向性を特徴づける値ではないことを明確にすることを
試みる。

2．Lotgering 因子
六方設定の三方晶、正方晶、六方晶のように一軸対称

性を持つ結晶構造の場合に、結晶面方位（001）-方向に
ついて Lotgering 因子 は以下のように算出さ
れる（Lotgering, 1959）。
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ただしランダム配向（無配向）試料の粉末回折強度が
と表され、（001）-配向試料の粉末回折強度が

と表されるとする。

この定義から、00l 反射の強度の相対的に高い物質の
場合には（001）-配向を前提とする Lotgering 因子は大
きい値を示すことになることがわかる。つまり、
Lotgering 因子は結晶粒の配向性のみで決まるものでな
く、結晶構造にも依存する。また、Lotgering 因子を利
用しうるのは特定の結晶構造と特定の選択配向性に限ら
れる。結晶粒の配向性は 00l 反射のみでなく、すべての
hkl 反射の強度比にも影響を及ぼすものであるのに、
Lotgering 因子の算出のためには、そのうちの 00l 反射
に現れる影響のみしか情報として利用しない。Lotgering 
因子には汎用性・統一性・論理的な整合性・情報利用効
率の低さなど多くの難点が含まれることは、Lotgering 
因子の定義のみからわかる。
その一方で、結晶学・回折理論・幾何学的な対称性・

確率論的な解釈などに関する理解・洞察を持たずとも
Lotgering 因子は容易に数値化できる安易さが、セラ
ミックス分野の粉末 X線回折ユーザーにとって魅力と
なりうることも想像される。
半導体デバイス用の支持基板やパッケージング材料、

強誘電体、圧電体、強磁性体、太陽電池、二次電池材料、
超伝導体、発光デバイスなど、多結晶体中の結晶粒の配
向性が電気的・磁気的・力学的・光学的・熱的な物性に
強い影響を及ぼし、配向性を制御・評価しうることは多
結晶材料の商品価値を高める面は確かに存在する。現実
に日本国内のセラミックス分野からの特許出願で「ロッ
トゲーリング因子」の高いことを根拠とする場合も少な
くないことは皮肉なことである（e.g. 谷・竹内、1998）。
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3．結晶学・幾何学・確率論的な選択配向の考え方
結晶粒がランダム配向（無配向）の状態になっている

とみなせる場合に指数 の粉末 X線回折強度
は、結晶構造因子 の複素絶対値自乗 | | と、
反射多重度 、回折角 2 に対する幾何学的な補
正因子 C 2 に比例し、

 | | 2  (4) 

と表される。一般的に利用しうる粉末 X線回折測定シ
ステムは、幾何学的な補正因子 C 2 が

C 2 1 cos 2 csc 2 csc  (5) 

となるように設計されている場合が多い。この因子
C 2 がローレンツ・偏光因子と呼ばれる場合もある。
一般的な粉末 X線回折測定システムでは、平板状の
試料ホルダに粉末試料を充填して測定の行われる場合が
多いが、焼結体など板状に成形された多結晶体試料の測
定をすることも可能である。
平板形状の試料を測定に用いる場合に、面内方向から

面直方向へかけての配向の異方性を無視できない場合は
少なくないが、面内での結晶粒の配向の異方性は多くの
場合に無視しうる。現実的には多くの場合に一軸性の配
向を仮定することができる。

March-Dollase の選択配向モデル（Dollase, 1986）で
は、 結晶面の成長した結晶形態をとりがちな結晶
粒による粉末試料が一軸性の選択配向を持つ場合、観測
される回折強度は式（4）の代わりに

 | | 2  (6) 

,  (7) 

と表されるとする。式（7）の和は、等価反射
についての和をとることを意味し、 は有効反射
多重度とみなせる値である。選択配向が存在するとき、
結晶学的には幾何学的に等価とみなされる反射が、現実
に観測されるデータでは等価とみなせなくなることを前
提とする。 は（HKL）結晶面に対する hkl 回折面
の傾きの角度を表す。逆格子ベクトルを , , とし
たときに傾き角 は

arccos  (8) 

 (9) 

 (10(10) 

として計算される。ベクトル は選択配向方向を
表すベクトルである。式（7）中の函数 , は選択配
向の確率密度を表す函数であり、Dollase （1986）は、
この確率密度函数として March 函数（March, 1932）

(11) , cos – sin – /

を用いることを提案した。変数 は March 係数と呼ば
れ、選択配向の強さに直接関係づけられる値である。ラ
ンダム配向の場合には 1、 , 1 1 となる。板
状形態を持つ結晶粒の粉末を平板状に充填したときには

0 1となり、このとき角度 の小さい場合には
, 1、角度 の大きい場合には 0 , 1

となる。
March 函数 , は、傾き角 に関する球面ある
いは半球面にわたる積分について規格化されており、

(12) ,/ sin d 1
の関係は March 係数 の値によらず成立する。
六方設定の三方晶・正方晶・六方晶で（001）方向が
選択配向方向となる場合には March-Dollase 選択配向
モデルは単純化され、式（7）の代わりに

(13) ,
の関係を用いることができる。

4． Lotgering 因子のシミュレーション
4-1．コランダム α-Al2O3 の Lotgering 因子
コランダム（α-Al2O3）は三方晶 3 （空間群番号

167）の対称性を持ち、PDF 00-046-1212 によれば六方
設定での格子定数は a = 4.759 Å、c = 12.993 Åである。
六方設定での単位胞には 12 個の Al 原子と 18 個の O 
原子が含まれるが、いずれの原子位置も結晶学的な特殊
位置であり、Al 原子が（0, 0, 0.352）位置にあり、O 原
子が（0.306, 0, 1/4）位置にあるとすれば、空間群の対
称性からすべての原子位置が確定される。原子変位につ
いては Al と O とに共通の等方性原子変位パラメータ

0.22 0.0028 を仮定しうる（Maslen 
et al., 1993）。
米国標準技術研究所（National Institute of Standards 

and Technology; NIST）から頒布された α-Al2O3 標準粉
末 SRM676a の保証書に記載される粉末回折強度は、完
全イオン化モデル Al O –、ランダム配向を仮定して計
算される強度と良い一致を示す。一方で NIST から頒布
される α-Al2O3 標準焼結体 SRM1976c の保証書に記載
される回折強度は、（001）-配向を示唆する強度パターン
を示す。

Table 1 にコランダム hkl 回折面の（001）結晶面から
の傾き角 と NIST SRM676a と SRM1976c の保
証書に記載される強度値 と 、SRM1976c 
の強度に（001）-配向 March-Dollase モデルを適用し

(14) ,

として最適化された強度値 、当てはめ残差
とを示す。この当てはめ計算では 4.00、 0.167
として NIST SRM1976c 保証書記載強度値が最適化さ
れた。

NIST SRM676a についても SRM1976c についても保
証書に 00l 反射の強度が記載されず、保証書に記載され
た強度値からは Lotgering 因子を計算することは不可能
だが、（001）-選択配向を仮定したMarch-Dollase モデルを
用いれば SRM1976c 保証書記載強度は概ね再現される。
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完全イオン化モデル Al O – についてランダム配向
の回折強度 と March 係数 0.167 の（001）-選
択配向モデルにより予想される回折強度 . の一
部を Table 2 に示す。

March 係数 0.167 の選択配向性は、 00l 反射の強
度がランダム配向の場合の 0.167– 215 倍になり、
hk0 反射の強度が 0.167 / 0.068 倍になることに相当
し、強い配向性を意味する。SRM1976c 標準焼結体の
製造工程で意図的に配向性が導入されたとは考えづら
く、原料粉末の一軸加圧成形後に焼結処理を施しただけ
のものと想像されるが、焼結の段階でオストワルド熟成

が進行し、強い配向性を持つ焼結体になったと解釈しうる。
コランダムの完全イオン化モデル Al O – について、
回折角 2 141° 以下のすべての . 計算強度か
ら Lotgering 因子を計算すると、 0.724 と言
う数値が得られた。また、中性原子モデル Al O につ
いて同様の計算を行うと、 0.714 となった。

4-2．ウルツ鉱型 ZnO の Lotgering 因子
酸化亜鉛 ZnO はウルツ鉱型構造をとり、六方晶 6

（空間群番号 186）の対称性を持つ。格子定数は a = 3.250 Å、
c = 5.207 Å である。単位胞には 2 個の Zn 原子と 2 個
の O 原子とが含まれるが、いずれも結晶学的な特殊位
置に存在し、Zn 原子が（1/3, 2/3, 0）の位置にあり、O 
原子が（1/3, 2/3, u）の位置にあるとすれば、対称性から
すべての原子位置が確定される。O 原子位置 z座標の値
u は正四面体 4配位を仮定すれば u = 3/8 = 0.375 とな
るはずだが、中性子回折実験の結果から推定された値は
u = 0.3817 である。原子変位については Zn と O とに
共通の等方性原子変位パラメータ 0.55 を仮定
しうるとされる（Kisi & Elcombe, 1989）。
酸化亜鉛 ZnO については中性原子モデル Zn0O0 につ
いて粉末回折強度の計算を行った。この計算には
Momma & Izumi （2011）による VESTA3 を利用した。
また March 係数 0.167 として（001）-選択配向モデ
ルによる計算強度 . を求めた。計算結果の一部
を Table 3 に示す。

Table 1 NIST 保証書に記載される反射指数 hkl と反射多重度
、（001）結晶面からの傾き角 、保証書記載強度
と 、（001）-選択配向 March-Dollase モデルによ

り最適化された SRM1976c 強度 、当てはめ残差

hkl 

012 6 57.6º 57.1 23.6 25.7 2.1 

104 6 38.2º 88.4 100 100.2 0.2 

110 6 90º 37.8  10.3  

113 12 61.2º 100 37.2 40.3 3.1 

024 6 57.6º 47.3 20.7 21.3 0.6 

116 12 42.3º 95.8 87.8 84.7 +3.1 

214 12 64.4º 37.7  14.0  

300 6 90º 57.5 12.4 15.6 3.2 

Table 2 コランダム完全イオン化モデル Al O – によるラン
ダム配向計算強度 と March 係数 0.167 の（001）-
選択配向モデルによる計算強度 .

hkl 2 .

012 6 57.6º 25.57º 61.0 6.9 

104 6 38.2º 35.15º 97.5 27.7 

110 6 90º 37.77º 45.6 3.1 

006 2 0 41.68º 0.4 96.5 

113 12 61.2º 43.35º 98.0 9.9 

202 6 72.4º 46.17º 1.5 0.1 

024 6 57.6º 52.55º 50.5 5.7 

110 12 42.3º 57.50º 100 22.2 

211 12 83.2º 59.74º 2.6 0.2 

122 12 76.5º 61.13º 3.3 0.2 

018 6 21.5º 61.30º 7.8 10.4 

214 12 64.4º 66.51º 40.5 3.8 

300 6 90º 68.20º 61.9 4.2 

125 12 59.1º 70.41º 1.3 0.1 

208 6 38.2º 74.30º 1.6 0.5 

1.0.10 6 17.5º 76.87º 18.1 42.4 

119 12 31.2º 77.23º 9.6 4.6 

hkl 2 .

100 6 90º 31.77º 100 6.8 

002 1 0º 34.42º 37.7 8090 

002 1 0º 34.42º 36.9 7920 

101 6 61.6 36.25º 91.9 9.2 

101 6 61.6º 36.25º 89.8 9.0 

102 6 42.8º 47.54º 20.4 4.4 

102 6 42.8º 47.54º 20.8 4.5 

110 6 90º 56.59º 61.8 4.2 

103 6 31.7º 62.85º 27.9 12.9 

103 6 31.7º 62.85º 28.3 13.1 

200 6 90º 66.37º 8.6 0.6 

112 6 58.0º 67.94º 23.3 2.6 

112 6 58.0º 67.94º 23.8 2.7 

201 6 74.9º 69.08º 11.7 0.9 

201 6 74.9º 69.08º 11.5 0.9 

004 1 0º 72.56º 1.9 408 

004 1 0º 72.56º 1.9 405 

Table 3 酸化亜鉛中性原子モデル Zn0O0 によるランダム配向
計算強度 と March 係数 0.167 の（001）-選択配向モ
デルによる計算強度 .
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コランダムと同様に酸化亜鉛中性原子モデル Zn0O0

の計算回折強度から Lotgering 因子を計算すると
0.994 となり、定義の上では上限となる 1 に

近い値になる。Table 3 に示した数値から、このことは
ZnO の 002/002 反射がランダム配向の場合でもある程
度の強度を示すことに由来することは明白である。

4－ 1節に示したコランダムの場合には、同じ配向性
を仮定して Lotgering 因子が 0.714– 0.724
と算出された。これはコランダムの 00l 反射が弱い反射
であることに由来する。

5．おわりに
Lotgering 因子は多結晶体中の結晶粒の配向性によっ
て変化する値であるが、配向性の強さを表す数値ではな
い。このことをコランダム α-Al2O3 と酸化亜鉛 ZnO の
計算回折強度から算出される Lotgering 因子のシミュ
レーションにより示した。

Lotgering 因子は、同一の物質系で異なる強さの配向
性を持つ試料群について、配向性の強弱を比較し、順位
づけをするためには利用することができるが、数値その
ものに明確な意味づけをすることは困難であり、結晶粒
の配向性によって変化する多結晶体の物性と直接的に関
係づけられる性格のものではない。Lotgering 因子は、
事実上日本のセラミックス分野でしか用いられないよう
にみえるが、このような背景があることは認識されるべ
きと思われる。
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