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研究成果の概要（和文）：先の科研費で開発した高品質係数（Q）、低誘電率を持つインディアライト粉を作製し、電
子回路をセラミックスの中に焼き込む低温焼成材料（LTCC）の研究開発を目的とした。初年度：インディアライトはガ
ラスから結晶化する中間生成物であるのでガラスを作製し、粉砕・結晶化し、遊星ボールミルで微粉砕して、粒径1μm
のインディアライト粉を得た。次年度：7種の焼結助剤を用いて、900oC程度の電極（銅や銀）が溶けない温度で焼結状
態を調べ、候補を探し出した。最終年：B2O3-CuO系及びBi2O3-CuO系の共融点（系の中で溶ける温度の低い組成点）に
着目して、低温で焼成できる特性の良いLTCC材料を開発した。

研究成果の概要（英文）：Indialite powder with high quality factor (Q), low dielectric constants, and 1 
micron diameter has been fabricated. And Low Temperature Co-fired Ceramics (LTCC) materials based the 
fine indialite powder have been researched. The first physical year: Indialite powder with 1 micron has 
been fabricated from glass with same composition of indialite, because indialite is intermediate phase 
during crystallized from glass to cordierite which is a polymorph of indialite. The glass was melted, 
crashed to coarse-grained particles and crystallized, and grained into fine particles by planetary ball 
milling. The second physical year: 7 pieces sintering aides were applied to LTCC sintering at around 900 
oC, and selected some candidates for LTCC sintering aides. The third physical year: LTCC materials with 
good dielectric properties were developed focusing eutectic temperature (lowest temperature on the 
system) of B2O3-CuO and Bi2O3-CuO systems.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) マイクロ波からミリ波通信への進展 

近年、情報通信技術は爆発的な発展を遂げ、

マイクロ波を利用した携帯電話は大容量・高

速化し、ワイヤレス LAN は一般化し、超広

帯域（UWB）近距離ワイヤレス通信へと進展

している。ミリ波通信は、非圧縮画像転送

（PAN,LAN）やプリクラッシュセーフティシ

ステム等に於いて利用が始まっている。総務

省の｢周波数再編アクションプラン｣によれ

ば、36GHz 超の周波数帯は、未利用周波数帯

の利用でマイクロ波帯での周波数切迫状況

を解消し、広帯域、大容量、近距離伝送に向

いている。また、直進性が強いので降雨等に

よる減衰が大きいが、レーダ等には適してい

る。この未利用周波数帯の有効利用促進のた

め、ミリ波に適した材料の開発、無線デバイ

ス技術、損失・干渉等の要素技術の研究開発

が必要とされている。 

(2) 機器の小型化を担う LTCC 材料の進展 

積層基板に LC 回路やフィルター等を電極

が溶けない低温で電極と同時焼成する LTCC 

(Low Temperature Co-fired Ceramics) 技術は、

機器の小型軽量化、性能・機能向上、コスト

低減等に非常に貢献している。LTCC は、高

速コンピュータ用多層セラミックス回路基

板に始まり、自動車の ABS(Antilock Braking 

System)や ECU（電子制御回路系）等、高周

波通信機器に於いては、VCO（電圧制御発信

器）、LC フィルター、分布定数型ノイズフ

ィルター等に採用されてきた。（西垣、セラ

ミックス 40、pp115(2005)）。これまでのマイ

クロ波用 LTCC 材料は、誘電体に低融点ガラ

スを添加して焼成温度を下げていた。マイク

ロ波用には使用可であったが、ミリ波用には、

添加したガラスによるロスが大きく使用に

耐えられない。ミリ波用には、ガラスフリー

の高 Q・LTCC 材料の開発が求められている。 

2011 年から 2013 年に推進した戦略的基盤

技術高度化支援事業｢高 Q・低誘電率高密度

実装用 LTCC 基板の開発｣では、ロス低減の

ためガラスフリーの材料開発を進めた。材料

は、これまで研究を積み重ねてきたフォルス

テライト、ウイルマイトである。ガラス成分

を添加せずに CaB2O4や B2O3等を低融点フィ

ラーに用い、ガラスフリーの LTCC 材料の研

究開発を進めた。その結果、ウイルマイトの

LTCC 材料を開発し、従来の材料に比して伝

送損失が 1/9 に低減し、世界最小の伝送損失

を達成した（図 1）。この材料を用いれば、

アンテナ-ミリ波送受信、信号処理を集積した

多能・小型化モジュールの開発が可能となる。

（ サ ポ イ ン 報 告 書 ：

http://www.chubu.meti.go.jp/kikai/sapoin/seika/2

3fy/23-13.pdf 
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図１.ウイルマイトと従来 LTCC 基板と

の伝送ロスの比較。従来のものに比べロス

が 9 分の１に減少した。 

(3)ミリ波用高 Q・低誘電率材料の開発 

ミリ波帯材料に要求される特性には、高

Q・低誘電率が求められる。高周波化される

と電波の交番が増し、誘電損失が増大するの

で、ロスの少ない材料即ち高 Q 材が必要であ

る。また、信号の遅延時間 TPD は誘電率r の

ルートに比例し増加するので、誘電率は小さ

い方が良い（TPD = √r/c）。更に、材料のサイ

ズが次式に従って小さくなるので、工作上誘

電率は小さい方がよい（ = 0/√r）。また、

基板上にストリップラインを引く場合、誘電

率が5以上であると線巾が100mを切り寸法

精度が悪くなるので、5 以下が望まれる。珪

酸塩は、誘電率が小さいのでミリ波材料候補

である。誘電率が小さい理由は、Si イオンが

SiO4 四面体を占め、共有結合性が強いので、



ラットリング効果が小さくなるためである。

我々はこれまでフォルステライト（Mg2SiO4）、

ウイルマイト（Zn2SiO4）やコーディエライト

（Mg2Al4Si5O18）等の珪酸塩を報告した。（科

研費補助金研究成果報告書、研究課題番号

17360325）。 

コーディエライトは、他の珪酸塩に比べ温

特が-24 ppm/ C̊ とゼロに近いので着目した。

車載用のレーダは、ラジエータの前の外気と

の温度差の激しい所に設置されるので、温特

のよい材料が求められる。コーディエライト

はそれに叶うと考えこの研究に着手した。こ

の研究の初期、Ni のドープにより、コーデ

ィエライトは対称性の高いインディアライ

トに構造変化し、品質係数 Q が良くなるこ

とを見いだした（論文 JJAP 50, pp09NF01- 

1-5(2011)）。インディアライトは、コーディ

エライト組成のガラスから晶出することが

知られているので、結晶化ガラスの着想に至

った。その成果として、Qf 値 200,000 GHz 以

上の高 Q、誘電率 4.7 の優れた材料の開発に

成功した（論文 JECS 27, pp3045(2007), 2010 

年度申請基盤研究）。 
 
２．研究の目的 
非圧縮・大容量ワイヤレス伝送に適すミリ

波通信やプリクラッシュ・セーフティシステ

ムに求められている高 Q（品質係数 Q）・低誘

電率・温特の良い LTCC（電極と低温同時焼

成セラミックス）材料の研究開発を行うこと

を目的とする。LTCC は、小型軽量化、性能

向上、コスト低減に貢献してきた。特性のう

ち誘電率５を切る LTCC 材料はなく、開発が

求められている。我々は、誘電率 4.7、Qf 値

200,000GHz 以上の優れた特性を持つインデ

ィエライト結晶化ガラスを開発した。このイ

ンディエライトを用いれば、高 Q・低誘電率

の LTCC 材料を得ることができるとの着想に

至った。更に、高 Q（低ロス）LTCC を得る

ためには、従来のロスの大きい低融点ガラス

ではなく、全体が結晶化する低融点フィラー

を用いた LTCC 材料の開発が必要となる。 
 
３．研究の方法 
(1)インディエライト組成ガラスの作製 

高純度原料（純度 99%以上）を用いてコー

ディエライト組成に調合し、カ焼した後、

1550˚C で溶融し、1600˚C、 1h 清澄させたの

ち、水中に流し出し急冷した。そのガラスを

粗粉砕して、インディエライト相が得られる

条件（1000˚C、1h）で結晶化を行う。結晶化

させたものを、遊星ボールミルで粉砕して粒

径 1μm のインディアライト粉を得た。 

(2) LTCC 用低温焼成フィラーの探索と共振

器の作製 

回路の導電体に使用する銀や銅が溶けな

い温度で焼結できるフィラーの探索を目的

とする。また、誘電ロスの原因となるガラス

相が残存しない焼結を目指す。先ず、焼結助

剤の選択と合成を行う。その助剤を、先に合

成したインディアライト粉に所定量加え、混

合した後、金型を用い、一軸プレス・CIP で

ペレットを作製する。焼結密度等で 900˚C 近

傍での焼結条件を決定する。作製したペレッ

トを最適温度で焼結して共振器を作製する。 

(3) 特性評価 

得られた共振器をハッキー＆コールマン

法で誘電率、品質係数（Q）を測定する。 
 

４．研究成果 

(1) インディアライト微粉体の作製 

溶融して得られたガラスのマクロ DTA（示

差熱分析）を図 2に示した。(a)は、K熱電対

で 1100 C̊ まで測定した図で、(b)は、B 熱電

対で 1500 C̊ まで測定した DTA である。図(a)

からガラス転移点 Tg = 778 C̊、2本の結晶化

ピーク（919、946 C̊）、図(b)から分解溶融温

度 1400 C̊ を明らかにした。図 3 は、図 2(a)

の発熱ピーク前後の析出相を粉末Ｘ線回折

法で調べたものである。最初の 919 C̊のピー

ク は ベ ー タ 石 英 固 溶 体 (-Quartz solid 

solutions)の析出によるもので、二本目の



945 C̊ の も の は イ ン デ ィ ア ラ イ ト

(indialite)の析出によるものであることを

明らかにした。この結果に基づいてガラスの

結晶化温度を 1000 C̊、 1h と決めた。 
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図 2 コーディエライト組成ガラスのマクロ

DTA 曲線（昇温速度 10 C̊/分） (a)K-タイプ

熱電対を用いた 1000 C̊ までの DTA、(b)B-タ

イプ熱電対を用いた 1500 C̊までの DTA。 
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図 3 DTA と同じ昇温速度で昇温、所定の温

度で急冷した試料の粉末Ｘ線回折。 

次にガラスの結晶化をどの時点で行うか

検討した。当初、遊星ボールミルで 1μmま

で微粉砕したガラスを結晶化させていたが、

粒子同士の融着が懸念された為、微粉砕前に

結晶化を行うことにした。ガラス粉砕工程の

2mmφのメッシュを通過した粗砕ガラスを

1000 C̊、1h で結晶化して、ガラスの残存を調

べた。粉末Ｘ線回折では、インディアライト

単一相と確認され、偏光顕微鏡観察では、全

て複屈折を持ち、ガラスの残存は確認されな

かった。その後、遊星ボールミルで粉砕し、

粒度分布測定で 1μmまで粉砕されているこ

とを確認した。 

(2) 低温焼成助剤の探索 

焼成助剤の選定：次の7種の助剤を検討した。

助剤１：B2O3、助剤2：H3BO3、助剤3：B2O3-Bi2O3、

助剤4：B2O3-CuO、助剤5：LiBO2･2H2O、助剤

5-4：LiBO2、助剤6： LiBO2-2H2O-CuO、助剤

7：Bi12TiO20化合物 

この中から、目標値 Q > 500 (ミリ波帯)、誘

電率 4～7 をクリアーするものは、助剤 4 

(1wt% B2O3+5wt%CuO) 、 助 剤 4-2 (1wt% 

B2O3+3wt%CuO) 、 助 剤 6 (1mol% 

LiBO2-2H2O+5mol%CuO)であった。B2O3-CuO

二成分系状態図を検討したところ、二つの共

融点の存在に着目した。B2CuO4-B2Cu3O6 と

B2Cu3O6-CuO のサブ二成分系状態図にそれぞ

れ共融点 e1(920˚C)、e2(950˚C)が存在した。

これらの組成を低融点助剤として LTCC 材料

を検討した。その結果、誘電率 4.8、Qf 値

30,000GHz を越える材料を得た。B2O3系に換

わる Bi2O3 系に CuO を含んだ化合物として

Bi2CuO4を見いだし、この化合物と Bi2O3との

共融点は、770℃であったので、その共融組

成(9mol%CuO,91mol% Bi2O3)を低融点助剤と

して LTCC 材料を検討した。誘電率 4.8、Qf

値 20,000GHz を越える材料を得た。 
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