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研究成果の概要（和文）：高周波超音波厚さ計により、縦波・横波音速を測定し、圧電性と材料定数（ヤング率・ポア
ソン比等）との関係を調べ、鉛系及び非鉛系圧電セラミックスでの高圧電化のための指針を明らかにした。高圧電性が
得られる組成は低ヤング率・高ポアソン比からなる。これはDC分極時に材料自体が軟らかいと、分極による変形が容易
になることに由来する。又、横方向の変位が容易に縦方向の変位に追随することに対応している。更に、分極前後でほ
ぼ同じ傾向を示すのは、材料自体に高圧電性の起源があるものと考えられた。以上のように、これまでの化学組成探索
手法から、圧電セラミックスの材料定数面より「高圧電性」を探索すると云う新な手法を開発できた。

研究成果の概要（英文）：Material research and development on piezoelectric ceramics was proposed from view
points of relationships between piezoelectricity and elastic constants such as Young's modulus and Poisson
's ratio. We developed a method to be convenient to measure acoustic wave velocities by an ultrasonic thic
kness gauge with high-frequency. From the relationships between kp (planar coupling factor of disk) vs lon
gitudinal and transverse wave velocities, Young's modulus and Poisson's ratio, the kp lineally increased w
ith decreasing Young's modulus and with increasing Poisson's ratio. It was clarified that higher kp values
 can be realized in lower Young's modulus, higher Poisson's ratio and lower bulk density for lead-free cer
amics. Furthermore, the candidates of lead-free ceramic compositions with higher piezoelectricity were pro
posed. The measurement of sound velocities was an effective method for researching and developing piezoele
ctric materials.
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１．研究開始当初の背景 
『環境に優しい』非鉛系圧電セラミックス

について、従来の組成探索とは違った方向か
ら、強誘電体ドメインの配向分極、即ち、電
界による自発分極の配向性に着目し、高圧電
性の要因を検討する。更に、圧電性と弾性定
数との関係を明らかにする。 
 
２．研究の目的 
圧電セラミックスは機械的エネルギー(応

力)を電気的エネルギー(電荷)に相互変換す
る電子材料である。その特性を利用したセン
サ・アクチュエータは人間の五感や手足に相
当する重要な役割を果たしている。現在、圧
電セラミックスはチタン酸ジルコン酸鉛
(PZT と総称)系が使用されているが、自然環
境や人体に有害な鉛を多量に含むために
RoHS 指令(EU の特定有害物質使用制限)に抵
触し、そのため、新たな材料(非鉛系)が求め
られている。 
 
３．研究の方法 
非鉛系での現在の最大の問題点は、チタン

酸ジルコン酸鉛(PZT)系のような大きな電気
機械結合係数(k)や圧電歪み(d)定数が得ら
れない点にある。k や d 定数は圧電性を付与
する分極処理過程での強誘体ドメインの結
晶配向プロセスにより決まるので、このプロ
セスの解析を通して高配向性が得られる原
因究明を行う。結晶配向プロセスの解析手段
として、ある一定の分極処理条件下、DC分極
電界強度(E)を変化させ、それぞれの E でそ
の誘電・圧電特性を測定し、【誘電・圧電特
性】vs.【E】の関係「誘電・圧電特性の分極
電界依存測定法」による解明方法を既に我々
の研究室で開発しているので、これを非鉛系
にも適用する。 
更に、高周波超音波厚さ計により、縦波・

横波音速を測定し、圧電性と材料定数（ヤン
グ率・ポアソン比等）との関係を調べ、鉛系
及び非鉛系圧電セラミックスでの高圧電化
のための指針を明らかにする。 
 
４．研究成果 
DC 分極電界強度の異なる圧電セラミック

スについて、高周波超音波厚さ計により、縦
波・横波音速を測定し、圧電性と材料定数（ヤ
ング率・ポアソン比等）との関係を調べ、「鉛
系及び非鉛系圧電セラミックスでの高圧電
化のための指針」を明らかにした。 
4.1 鉛系圧電セラミックスでの超音波伝搬
速度・弾性定数の分極電界依存 
超音波厚さ計により、ハード・ソフト PZT

系及び La 変性 PbTiO3系セラミックスについ
て、縦波・横波速度を測定し、これらから求
めた弾性定数(ヤング率・ポアソン比等)の 
DC 分極電界依存を調べた。 
具体的には、周波数 30 MHz の縦波及び 20 

MHz の横波の発振可能な PZT トランスデュー
サからなる超音波厚さ計(オリンパス製

35DL)により、DC 分極電界(E)を変化させた場
合の円板試料(厚さ 0.5-1.5 mm, 直径 14 mm)
での超音波伝搬時間(2 往復目のパルスエコ
ー間)を測定し、その伝搬速度を求めた。 
測定試料として① 0.05Pb(Sn0.5Sb0.5)O3- 

(0.95-x)PbTiO3-xPbZrO3(x=0.33,0.45,0.66)
に 0.4wt% MnO2を添加したハード PZT 系及び
無添加のソフト PZT 系、②0.90PbTiO3-0.10 
La2/3TiO3(PLT) 及 び 0.975PbTiO3-0.025La2/3 

TiO3(PT)の PbTiO3系からなる圧電セラミック
スを用いた。 
ハード PZT 系での縦波速度(VL)・横波音速

(VS)・ヤング率(Y33)・ポアソン比(σ)の分極
電界依存から、いずれの組成に於いても分極
(ドメイン配向/結晶配向)が進むと、VLは上昇
し、VS は降下する。その結果、Y33 は降下し、
σは上昇する。高電気機械結合係数が得られ
る MPB 近傍組成 x=0.45 では、低 Y33、高σか
らなる。更に、ドメインクランピング(↑↓)
が起こる分極電界では、極小 VL・極大 VS・極
大 Y33・極小 σ をとる。この傾向は、ソフト
PZT 系でも同様であった。一方、PLT/PT 系で
は、分極が進むと Y33 の若干の上昇、ドメイ
ンクランピングでは極小 Y33 を示した。これ
らは、VL と VS の分極前に対する飽和分極時
(±EMAX.印加)の変化率(∆VL, ∆VS)が ∆VL/VL» 
∆VS/VS の場合に実現した。 
4.2 非鉛系及び鉛系を含むセラミックスの
高圧電性化のための材料開発指針 
超音波厚さ計により、円板試料の超音波伝

搬時間を測定し、その伝搬速度の測定から弾
性 定 数 を 求 め た。 測 定 試 料 と し て ③
(1-x)(Na,K,Li,Ba)(Nb0.9Ta0.1)O3-xSrZrO3(x=0
-0.07)系【ニオブ酸アルカリ系】、④(1-x) 
(Na0.5Bi0.5)TiO3(NBT)-x(K0.5Bi0.5)TiO3(KBT)(x
=0.08-0.28)系及び 0.79NBT-0.2KBT に 0.01 
Bi(Fe1/2Ti1/2)O3を添加した系、更に、(1-x)NBT 
-xBaTiO3(x=0.03-0.11)系【チタン酸アルカリ
ビスマス系】からなる非鉛系圧電セラミック
スと比較のために①0.05Pb(Sn0.5Sb0.5)O3- 
(0.95-x)PbTiO3-xPbZrO3(x=0.33-0.75)に 0.4 
wt% MnO2を添加したハード PZT 系及び無添加
のソフト PZT 系、②0.90PbTiO3-0.10La2/3TiO3 

(PLT)及び 0.975PbTiO3-0.025La2/3TiO3(PT)の
PbTiO3系からなる鉛系圧電セラミックスを用
いた。 
 圧電セラミックス①-④での径方向振動モ
ードの電気機械結合係数(kP)と縦波速度
(VL)・横波音速(VS)・ヤング率(Y33)・ポアソ
ン比(σ)との関係、特に、kP vs. VL関係より
【PZT/PLT/PT 系】・【チタン酸アルカリビスマ
ス系】・【ニオブ酸アルカリ系】の 3グループ
に分けることができた。一方、kP vs. VSでは
全ての組成で VSの低下と共に kPは上昇した。
又、kP vs. Y33では、Y33の低下に伴って kPは
直線的に上昇した(飽和分極後の相関係数
r=-0.896/分極前の r=-0.883)。更に、kP vs. 
σ 関係でも σ の上昇と共に kPは直線的に上
昇した(同上 r=0.958/r=0.862)。従って、高
kPが得られる組成は低 Y33・高 σ からなるこ



とが明らかとなった。これは分極(ドメイン
配向)時に材料自体が軟らかいと(低 Y33)、分
極による変形が容易になること、更に、横方
向(直径方向)の変位が容易に縦方向(円板の
厚み)の変位に追随することに対応している。
相関係数rが分極前後でほぼ同じ値をとるの
は、材料自体に高圧電性の起源があるものと
考えられた。 
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