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研究成果の概要（和文）：従来の共振法を使った方法では、特定の材料定数で温度係数に大きなずれが生じるという問
題を克服するため、本研究では、超音波マイクロスペクトロスコピー(UMS)技術に従来技術を組み合わせた定数・温度
係数決定法を提案した。ランガサイト系結晶CTGSに対し、UMS技術により室温近傍で音速測定と、パルスエコー法およ
び共振法より-30～80℃の範囲の音速測定を行った。計測原理上、高精度なUMSの結果を基準に補正した音速値をもとに
、弾性定数および圧電定数の温度依存性を求めた。得られた各定数の室温近傍の勾配は、UMSで決定した定数のそれと
比較して非常に良く一致し、本手法の有用性を実証した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we proposed and demonstrated a method for determining constants 
and temperature coefficients by a new method using our ultrasonic micro-spectroscopy (UMS) technology 
combined with the pulse-echo and resonance methods to overcome the problem that some of the constants 
measured by resonance method have significant errors. The temperature dependences of bulk wave velocities 
for langasite-type single crystals (CTGS) were measured at around room temperature with the UMS 
technology and at the temperature range from -30 to 80°C with pulse-echo and resonance methods. The 
temperature dependences of elastic and piezoelectric constants were determined from the velocities 
calibrated with the accurate results of the UMS. The gradients of the constants determined were in good 
agreement with those for the UMS at around room temperatures. We successfully demonstrated a method of 
determining accurate constants with their temperature coefficients.

研究分野： 超音波計測

キーワード： 精密超音波計測　ランガサイト系単結晶　音響関連物理定数　温度係数　圧電デバイス
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）	 

１．研究開始当初の背景	 
	 近年、極限環境下(特に高温環境)で動作す
るデバイスおよびその材料の開発に対する
要求が高まっている。例えば、飛行機のジェ
ットエンジンの異音を検知し信頼性のある
運行を行うためのノイズセンサーや、自動車
エンジンの燃焼圧をコントロールすること
で燃料を効率よく燃焼させ排気ガス中の有
害物質を減らすための燃焼圧センサー、ター
ビンや家庭用燃料電池などの温度・圧力セン
サーなどで、安全運転、環境問題への配慮か
らの要求が高い。また、東日本大震災以降、
完全な脱原発がすぐには実行できない現状
の中で、温度・圧力の計測器の故障による原
子炉内の状況把握ができなくなってしまう
という危険性への対策も立てておく必要が
ある。	 
	 このような極限環境において動作するデ
バイスには、500〜1000℃での耐久性が要求
される。上記センサーを実現するための圧電
材料としては、高い圧電特性及び、高い抵抗
率・誘電率を有することが必要とされている。
その有力な候補として、ランガサイト
(La3Ga5SiO14:	 LGS)系圧電単結晶が挙げられる。
これは水晶より電気機械結合係数が大きく、
融点 1470℃まで相転移点がない(水晶は
573℃に相転移点があり使用できない)ため、
高温環境下での使用が可能となる。ランガサ
イト系単結晶には様々な置換型結晶が開発
さ れ て お り 、 Ta や Nb で 置 換 し た
La3Ta0.5Ga5.5O14(LTG)、La3Nb0.5Ga5.5O14	 (LNG)も、
その代表的な結晶である。さらに最近では、
LTG や LNG の Ga を Al に置換した、
La3Ta0.5Ga5.3Al0.2O14(LTGA) や La3Nb0.5Ga5.3Al0.2O14	 

(LNGA)が開発され、特に高温領域での抵抗率
が高いことから、有力な材料として期待され
ている。一方では、水晶よりも電気機械結合
係数が大きく、水晶並みの温度安定性を有す
ることから、次世代の高安定共振器用の材料
としても期待されている。これらの材料に対
して、圧電応用デバイスの設計に不可欠な音
響関連物理定数（弾性定数、圧電定数、誘電
率、密度）とその温度特性については、国内・
海外で様々な報告値があるが、計測方法に依
存して必ずしも一致していないのが現状で
ある。	 
	 研究代表者らは、物質・材料表面の弾性特
性(漏洩弾性表面波(LSAW)伝搬特性)を非破
壊・非接触的に定量計測できる直線集束ビー
ム超音波材料解析(LFB-UMC)システムを中心
とした「超音波マイクロスペクトロスコピー
(UMS)技術」に関する応用開発研究を進めて
きた。本技術は、非常に高精度に音響特性を
測定できるため、音響特性に反映される圧電
特性や化学組成比などの物理的・化学的諸特
性の変化を敏感に捉えることができる。本
UMS 技術により、LiTaO3、LiNbO3、α-水晶を
はじめとする様々な圧電単結晶の均質性評
価、高精度音響関連物理定数決定などを行い、
材料の問題解決・デバイス開発への貢献を行

ってきた。しかしながら、UMS 技術は室温近
傍のみでしか計測できず、ランガサイト系単
結晶の応用で重要となる広い温度範囲、高温
での温度特性を得ることが困難であった。そ
こで、UMS 技術による室温近傍の高精度測定
と共振法による広い温度範囲の測定を組み
合わせた定数決定法を提案してきた。その過
程で、特定の定数に対しては、UMS 技術によ
り決定した室温近傍の温度係数と、共振法に
より決定した温度係数の間に、大きな食い違
いが生じることを見出した。また、ランガサ
イトと同一晶系で古くから研究されている
α-水晶においても同様の食い違いが生じて
いることも確認した。これは、UMS 技術やパ
ルスエコー法のような外部励振源を有する
計測法とは異なり、圧電性との結合があるモ
ードでしか試料自身を振動させることがで
きない共振法に特有の問題と考えられ、定数
決定のための計測法を見直すことが重要で
ある。	 
	 
２．研究の目的	 
	 本研究では、高温環境下で動作する温度・
圧力センサーデバイスや、次世代の情報通信
用高安定共振器デバイスの材料として期待
されているランガサイト系単結晶の中で、最
も優れた特性を有する材料を高精度超音波
計測技術による評価を通して探索するため
に、デバイス設計に不可欠な音響関連物理定
数の温度特性計測法における問題点を明確
化すると同時に、最適な計測法および定数決
定法を構築し、計測標準として確立する。	 
	 
３．研究の方法	 
(1)	 パルスエコー法および共振法による温
度特性測定装置の開発	 
	 高安定情報通信用発信器に利用されるデ
バイスの温度領域(-40〜150℃)をカバーす
る測定装置を開発するため、小型環境試験機
をベースに、共振法測定用にはインピーダン
スアナライザーを、パルスエコー法測定用に
はネットワークアナライザーのタイムドメ
イン機能を利用して構築する。パルスエコー
法では、外部励振源となる振動子(縦波用：
36°Y-cut	 LiNbO3、横波用：X-cut	 LiNbO3)を
試料と接着する必要があるため、金属電極を
真空蒸着により形成し、紫外線硬化剤で試料
と接着する。	 
	 
(2)	 UMS 技術とパルスエコー法・共振法を組
み合せた音響関連物理定数・温度係数の決定
法の開発	 
	 室温近傍の高精度定数は、UMS 技術による
バルク波音速測定から決定することができ
るが、広い温度範囲の計測については、従来
の計測法（パルスエコー法や共振法）を組み
合わせて決定する手順を開発する必要があ
る。そのためにまず、従来の計測法の問題点
について検討するために、UMS 技術と従来法
の比較を行った。ランガサイト系単結晶と同



じ結晶系（点群３２）に属する水晶の文献値
において、UMS 法と共振法、パルスエコー法
により決定された定数の温度特性を比較し
た。その結果、UMS 法とパルスエコー法の結
果はよく一致するのに対し、共振法の結果は、
特定の定数で温度係数に比較的大きな差が
あることを見出した。これは、共振法では圧
電性との結合が無い伝搬モードの計測がで
きないことに起因している。そこで、共振法
では直接励振が不可能な Z 軸伝搬縦波・横波
および回転 Y軸伝搬縦波をパルスエコー法で
の測定に置き換えた定数決定手順を構築し、
さらに定数の絶対値を UMS による測定値で校
正する手法を開発した。	 
	 
(3)試料準備	 
	 ラ ン ガ サ イ ト 系 単 結 晶 と し て
Ca3TaGa3Si2O14(CTGS)、Ca3NbGa3Si2O14(CNGS)や、
CTGS、CNGS の Ga を一部 Al で置換した
Ca3Ta(Ga,Al)3Si2O14(CTGAS)や Ca3Nb(Ga,Al)3	 

Si2O14(CNGAS)	 を取り上げて、UMS 技術による
測定用試料、X 板、Y 板、Z 板、回転 Y 板(２
種類)を切り出し研磨した。この試料は、基
本的にはパルスエコー法や共振法の測定用、
アルキメデスの原理に基づく密度測定用の
試料としても利用できる。さらに、線膨張係
数測定用試料(X 棒、Z 棒)、誘電率測定用試
料(X 板、Z 板)を切り出し研磨した。	 
	 
４．研究成果	 
(1)バルク波音速の温度係数測定	 
	 まず、UMS 技術により室温近傍(20、23、
26℃)でバルク波音速（縦波音速、横波音速）
をそれぞれの試料に対して測定した。また、
-30〜80℃の温度範囲を 5℃ステップで、圧電
と結合しないモードはパルスエコー法で、圧
電と結合するモードは共振法でそれぞれバ
ルク波音速を測定した。CTGS に対する結果の
一部を、縦波については図１、横波について
は図２に示す。UMS で測定した各音速の温度
依存性は、室温近傍でほぼ線形であった。そ
れに対し、パルスエコー法や共振法で測定し
た結果は、UMS の結果とほぼ同様な温度係数
をもった傾向を示したが、その絶対値は必ず
しも一致しなかった。特にパルスエコー法に
よる測定値の絶対値のずれは比較的大きか
った。特にパルスエコー法では、UMS 技術に
より測定した室温近傍のバルク波音速の精
密な温度依存性の結果と比較して、1 次の温
度係数において既に異なる結果が現れるも
のが多かったのに対し、共振法ではほぼ UMS
技術の結果と一致した。この原因としてパル
ス エ コ ー 法 で は 音 波 の 励 振 源 と な る
36°Y-cut や X-cut	 LiNbO3板を試料に貼付け
る必要があるが、その接着剤の厚みの制御や
接着剤自身の温度特性の影響、ネットワーク
アナライザーによるタイムドメイン機能を
用いた手法におけるパルス形状の影響やパ
ルス間隔の決定精度の影響が考えられる。こ
の影響は、接着した試料毎に接着層厚みや接	 
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図１	 CTGS に対する縦波音速の温度依存性の
測定結果例.	 
	 
	 
着層品質が異なり、正確に補正することは困
難である。そこで、このような接着層や計測
上の問題のない UMS 技術による室温近傍での
正確な音速値を標準値として、パルスエコー
法や共振法による測定結果を23℃でUMSの結
果と一致するように補正した。これにより、
音速の絶対値は、UMS 技術により得られた値、
温度係数は、パルスエコー法および共振法で
得られた値を採用することになり、それぞれ
の計測法のメリットを生かした計測手法と
なる。	 
	 
(2)材料定数とその温度係数決定	 
	 図１および図２で補正した音速の結果、お
よび誘電率、密度の測定結果を用いて、CTGS
の弾性定数、圧電定数を温度の関数として決	 
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図２	 CTGS に対する横波音速の温度依存性の
測定結果例.	 
	 
	 
定した。結果の一部を図３に示す。音速の絶
対値を補正したため、23℃での定数はいずれ
も UMS で決定した定数と一致している。定数
決定手順の中で、Z 伝搬横波音速から直接決
定できる cE44=ρVZS

2 などの定数においては、
UMS で決定した定数の温度係数とほぼ一致し
ているが、他の定数とも複雑に関係する伝搬
モードを利用して決定する cE12や e11、e14など
の定数においては、UMS の結果の近似直線（点
線）からやや外れる傾向が見られた。これは、
各定数の決定において使用した音速値に僅
かずつ含まれていた測定誤差が積み重なっ
てきたことに起因すると考えられる。しかし、
パルスエコー法、共振法でそれぞれ単独で定
数決定を行うよりは、より高精度な定数決定
が行えると考えられる。この点の改良として	 
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図３	 CTGS に対して決定した材料定数の温
度依存性.	 ○:	 UMS による測定値.	 点線:	 UMS
の結果に対する近似直線.	 実線:パルスエコ
ー法および共振法の音速測定値を補正した
結果を用いて求めた定数.	 
	 



は、パルスエコー法でのバルク波音速の温度
依存性に対し室温での 1 次の温度係数を UMS
技術でのそれに一致するように校正するこ
とで温度係数の大幅なずれを補正できる手
法とすることができる。	 
	 その他、CTGS や CNGS 以外にも Ga を Al で
置換した CTGAS、CNGAS 単結晶などの材料に
対する定数決定にも適用した。定数・温度係
数が確定した材料に対しては、振動子や弾性
表面波フィルターなどのデバイスとして最
適なカット角および伝搬方向を計算により
導出することが可能になり、デバイス作製プ
ロセスの短縮化、実用化に大きく貢献するも
のと期待される。	 
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