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強誘電性磁器の分極現象とその

電気音響変成器への応用に関する研究

川 端 昭



・
’
．
Ｉ
Ｉ

’
Ｉ
Ｋ
Ｉ
Ｌ
に
‘
い
Ｌ
Ｉ

Ｃ
ｇ
－
Ｍ
＾
ｉ ’■
≪
■
≫
．
Ｊ
ｔ
、

強誘電性磁器の分極現象とその

電気音響変成器への応用に関する研究

川 端

昭和４０年３月

昭

ＤＯＣ

１９６５

５

電気系



「

ｊ

・

ｔ
Ｉ

４

目 次

内容梗概

第１部強誘電性磁器の分極現象と誘電余効

第１章緒論………

第２章強誘電性と誘電余効………………………………………

２．１

１

７
７

７

１２

１８

５
７

Ｃ
Ｍ
Ｃ
Ｍ

２８

８
８

Ｃ
Ｖ
Ｊ
Ｃ
Ｍ

ろ１

ろ４

ろ５

ろ７

５７

ろ７

２
９

４
４

５８

６６

６９

２。２容量と誘電体損失の経時変化……………………………………

２。ろ誘電余効

２。４強誘電性と誘電余効の関係

２。５電界印加と

４。４残留分極の

２．６あとがき……………………………

第５章絶縁破壊に及ぼす誘電余効の影響．．…

５．１まえがき…………………

ろ．２試料および実験方法‥．‥

ろ．ろ直流絶縁破壊電圧に及ぼす誘電余効の影９………

ろ．４交流絶縁破壊電圧に及ぼす誘電余効の彫０…………

ろ．５絶縁破ねと分極の反転おヽよび空丿旧電荷との関係‥…

第４章外部電界による分極処理と残留分極の経時変化…‥

４。１まえがき……

４．２磁器の分極処理

４。ろ磁器の分極処理の機構…………

４。５経時変化と空間電荷……………………………………………………

４．６ＰｂＴｉＯｓ－ＰｂＺｒＯａ系磁器の分極処理と経時変化…………………

４。７あとがき……………………………………

ｌ ● １ ・ ・ ・ ・ ¶ ・ Ｉ ・ １ ・ ・ ・

● ・ ・ Ｉ ● ● ● ● Ｉ ・ ・ Ｉ ・ ・

● ・ ● ● ・ ・ １ ・ ・ ● ・ ・ ● ● Ｉ ● ・ Ｉ

● ■ ・ ● ■ ● ● ■ ● ● ● ・ ・ ・ ● ■ ● ● ● １ ・ ・ ● 』 ・ ・ ■ ● １ ・

● ● ● ● ● ● ■ ● ■ ・ ● ・ ● ・ ・ ● ● ● ■ ● ・ Ｉ ・ ・ ・ ・ ・ ● １ ・ Ｉ 丿 Ｉ Ｉ ● ● ● ・

● ● ● １ ・ Ｉ ● ・ ● ● ● ・ ● ● ・ ● ● ・ ■ ● ● ■ ● ●

● ・ Ｉ ・ ● ● Ｉ ● ・ ・ ● ¶ ・ ・ ・ ■

● ● ● ● ● ● ● Ｉ ● ● Ｉ ● Ｉ Ｉ ● ● ● Ｉ Ｉ ・ ● Ｉ Ｉ ●

・ ● ・ ● ● ・ ・ ・ ・ ・ Ｉ Ｉ ・ Ｉ Ｉ ● ¶ Ｉ ・ ・ ● ● Ｉ ・ ● Ｉ ・ ・ ● ・ ・ ・ ・ ¶ Ｉ ● ● ● Ｉ ・ Ｉ ・ ・ ■

● Ｉ ● ■ ・ ・ ・ Ｉ Ｉ Ｉ ・ ・ ● ・ ● ・ ■ ● ● ● ● ・ ・ ● Ｉ ● ・ ・ ・

● ● Ｉ ■ ・ ・ Ｉ ● ● Ｉ ● ● １ ● ・ Ｉ ● ■ ■ ・ ・ ■ ● ● ・ ● Ｉ ・ ● Ｉ Ｉ ● ● ●

経時変化…………………………………………………

誘電余効…………………………………………………

の機構……………………………………………

まえがき……………………………………………………………………



第２部強誘電性磁器の誘電的非直線性とその応用

第５章緒論

第６章誘電的非直線性に及ぼす誘電余効の影響…………

６。１まえがき

６。２誘電履歴曲線に及ぼす誘電余効の影響……………………………

６．ろ容量の直流電圧特性に及ぼす誘電余効の影響………………………

６。４あとがき…………………………………

第７章強誘電性磁器の誘電的非直椋性

７．１まえがき……………………

Ｚ２ＢａＴｉＯａ磁器の誘電的非直線性…………………………………

ＺろＰｂＺｒＯａ－ＢａＺｒ０３系磁器

Ｚ４（Ｂａ，Ｐｂ）（Ｔｉ，Ｓｎ）Ｏ３系磁器………

Ｚ５（Ｂａ，Ｓｒ）（Ｔｉ，Ｓｎ）Ｕ３系磁器…………

Ｚ６ＢａＴｉＯａ半導作を用いた障壁容量……………………………

Ｚ７あとがき…………

第８章強誘電性磁器を川いた非直線素子の応用……………

８。１まえがき

８．２強誘電体パラメトロン……………

８．５記憶素子への応用…………………ｌ

７１

７６

７６

７６

８８

９１

９２

９２

●一一９２

・‥９４

，・９８

１０１

・１０９

・１１８

１２０

‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥１２０

８。４高周波高電界を加えたときの非直線素子の特性

６。５あとがき

‥‥‥‥１２〔〕

‥‥‥‥１ろ７

１４８

１５６

第ろ部強誘電性磁器の電気音響変成器への応用

第９章緒論………………………………………………………………１５７

第ｉＯ意電歪ならびに圧惣効果に及ぼす誘電余効の影響………………………１５８

１０．１まえがき……………………………………………………………
１５８

１０．２電歪蝶型履歴曲線に及ぽす誘電余効の影響…………………………１５８

１０．３－定電圧を印加したときの歪の変化…………………………………１６２

１０．４分域の９００回転と１８０ｏ反転………………………………………１６ろ

１０．５あとがき
‥‥‥‥１６８

ａ
ｌ
｀

ｊ
～

’ ７ －

亀；

●●●■■Ｉ●・●ｆ●ＩＩ●Ｉ●●●・Ｉ●■●●●●●

● ■ ● ● ■ ● ● ■ ・ ● ● ¶ ・ ● ● ● ● ■ ●

・ １ ・ ● ・ ・ ・ ・ ● ● ● ● ● 喝 ● ・

● ■ ● Ｉ ● ● ● ・ ● ¶ ● ● ■ ● ● ・ ・

●Ｉ●●●●・●■・●・●●●●・●・●●●１・１１●・・・■



（

！
Ｉ
Ｉ

１

第１１章振動子における結合振動………………………………………

１１．１

結言

謝辞

付録

文献目録

１７０

１７０

１７１

１８９

１９２

２０１

２０２

２０４

２０８

２０９

２１２

・・一一２１７

２１８

２１８

２１８

２２１

２２４

２ろ９

２４４

２４５

２４７

１１．２５次元結合振動……………

１１．５結合振動の電気的等価回路

１１．４結合振動理論の誤差……

１１．５１二り振動…………

１１．６あとがき………

第１２章強誘電性圧竃材料の弾性定放とその温度特性

１２ｊまえがき

１２．２ＢａＴｉＯｓ磁器の温度特性…………………

１２．ろＢａＴｉ０３単結晶の温度特性……………

１２．４（Ｂａ・。ｇｓＣａｏ．・４）ＴｉＯ３磁器の温既時性

１２．５ＰＺＴ磁器の温度特性

‥‥‥１９８

‥‥‥‥‥‥‥‥２０２

‥‥‥‥‥‥‥‥２０２

１２．６磁器振動子の温度特性の制御………………………

１２．７あとがき…………………………………

第１ろ章圧電振面子の振動姿態と指向性……………

１ろ．１．まえがき

１ろ．２屈曲型振動子………………………………………………………

１３．ろ球面状振動子……………………………

１５．４角柱振白子の振励姿態

１ろ．５円周状配列の指向特性……………………………………………２２７

１ろ．６円音源を周密に配列したときの指向性………………………………２ろ４

１ろ．７屈曲振動をする円板の指向性…………………

１５．８あとがき‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥２４２

引用文献………………………………………………

……２６７

‥‥‥２６９

・ ■ ● ● ● ¶ ● ・ ● ● ・ Ｉ

． ● ● ● ● ● ● ・ ・ ・ ● Ｉ ● ¶ ・ ・ ● ・ Ｉ Ｉ ・ ■ ・ Ｉ ● Ｉ ■ ● Ｉ Ｉ ● ・ ● ・ Ｉ ● ● ■ ● ● ・ ● ■ ● ● ● ● ・

● ■ ・ ● ¶ ● ● ¶ ● ● ● ■ ● ● ● ● ● ● ● ● ・ ・ ● ■ ■ ｉ ● ・ Ｉ ● ・ Ｉ ● ● ■ ・ ・ ● ● ・ ・ ● Ｉ ● ● ● ● ● ● ● ● ■ ● Ｉ ● ・ ・ ■ ● ● ・ ● ● ・ ● Ｉ Ｉ ● ● ・ ・ ・ ・ ・ ・ ● ・ ・ ・ ● Ｉ ●

・ ■ ・ ● ■ ・ ● ● ● ● ● ● ● ● ● ■ ● ● ● ・ ● ・ ● ・ Ｉ Ｉ ・ ・ ● ・ ・ ・ ・ ・ Ｉ ● ● ・ ● ● ● ・ ・ ¶ ● 丿 ・ ● ． ● ・ ● ● Ｉ ■ ・ ・ ● ・ ・ ■ ● ● ● Ｉ

・ ● ・ ● ・ ● ・ Ｉ ● Ｉ Ｉ 喝 １ ・ Ｉ ・ ・ ・ ● ・ ● ・ ■ １ ・ ■ ・ ・ ・ ・ ● ● ● ● ・ ● ● ・ ● ● ・ ・ Ｉ ・ ・ ● ・ １ ・ ● ・ Ｉ Ｉ ・ Ｉ Ｉ Ｉ ・ ・

● ・ ・ ・ ・ ・ ■ ● ・ ● Ｉ ● Ｉ ● Ｉ ・ ● ・ ・ ● ・ ・

● ・ ■ ■ ● ● ● ● ● ・ 喝 ・ ・ ● ・ １ ・ ・ ¶ ● ・ ● Ｉ ■ ・ ・ ・ Ｉ ● ● ・ ・ ・ Ｉ ●

● ● ● ・ ● ● ● ● ・ ● ● ・ ● ・ ■ ● ・ ● ● ● ・ Ｉ ● ● ● ● ・ ・ ● ● ● ・ ● ● ・

● ● Ｉ ● Ｉ ● ● ● ● ● ● ● ● Ｉ ● Ｉ Ｉ ● ■ ・ ● ● ● ・ ● ● ● ● ● ・ ・ ● ● ● 喝 ● ■ １ ● ● ■

まえがき…………………………………………………………



内容梗概

本論文は強誘電性磁器とくにチタン酸バリウム系磁器を中心とした材料の誘電分極に伴う

誘電余効の現象，誘電的非直線性，圧電的性質おヽよび弾性的性質について論じ，その応用に

ついての研究をのべたものであり，ろ部１ろ章から成っている。

第１部は強誘電性磁器の誘電分極に伴う誘電余効に関する研究をのぺた。

第１章では本研究に共通した試料の作成方法おヽよび測定法について記述した。

第２章では誘電分極に伴う誘電余効現象の機構について論じた。すなわち磁器の容量と誘

電休損失の経時変化を測定すると初期条件によりかなりの余効現象があらわれることを示し，

これを誘電余効現象と名付けた。この現象の緩和時間から誘電余効現象の機構は強誘電性と

関係があるもので磁器内の空聞電荷の挙動と常誘電物質の歪のクリープ現象等により説明で

きることを示した。これらの点を確かめるためにチタン酸バリウム以外の強誘電性磁器や七

れらと類似の惚造をもっている常誘電性物質についても同様の測定を行ない，誘電余効の現

象は強誘電性物質にあらわれる特異な現象であることを明らかにし，さらに温度変化あるい

は印加電圧の変化に伴い，誘電的性質のみならず弾性的性質にも余効現象があらわれること

を実験的に示した。

第ろまでは磁器の絶縁破壊電圧に及ぼす誘気余効の影響についてのべた。すなわち誘電余

効現象が空間電荷の移動と歪のクリープ現象にもとづくものであるとすると分域配列の安定

化と関係がある。そこで分域配列が安定化した試料とまだ安定化していない試料について直

流絶縁破壊電圧，およびその温度特性，直流電圧の上昇速度を変えた場合について破壊電圧

ならびに交流絶縁破壊電圧等を測定し，その結果強誘電性磁器の絶縁破壊は結晶の分域反転

と磁器内の空間電荷の移動により著しく影響を受けることを示した。

第４章では磁器の分極処理と残留分極の経時変化について論じた。従来分極処理は電圧，

分極時間おヽよび温度の関数とされていたが，分極処理時の試料の分域配列の安定化に著しく

影響を受けることを実験的に明らかにし，余効現象が分域配列の安定化と関係があることを

示した。さらにこのモデルにしたがい分極処理に伴う電気機械結合係数と印加電圧，印加時

間訃よび温度との関係式を空間電荷の振舞を考慮して誘導し，ほほ実験結果を説明すること

ができた。さらにこの結果から誘電余効現象を積極的に利用した新しい分極法を開発した。

また分極処理後の圧電的性質の経時変化を測定してその機構を明らかにし，従来行なわれて

－
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いた電界冷却法による圧電磁器が他の分極処理によるものに比べて経時変化が著しい原因を

解明した。これらの研究によりこの種圧電磁器の経時変化と安定性が明確になり，実用化促

進の基礎を築いた。

第２部は強誘電性誘器の誘電的非直線性に注目し，それに適する材料の製法とその特性に

ついて検討し，非直祠素子への応用例についてのべたものである。

第５童におヽいては寸でに知られている誘辺的非直罵１性をあらわす式を示し，非直匈性と材

料定数との関係をのべた。

第６章では誘忿的非直岫性に及ぼ寸誘吃余効の影俘をのべた。主として誘電四晟曲陶の経

時変化についてしらぺ，分域配列が安定化するにしたがいプロペラ型の履歴曲破を画くよう

になることを示し，さらに直流電界を加えると非対称な履歴曲腺を示寸ことを明らかにした。

したがって強誘電領域では余効現象を伴うため，複雑な特性を有十るのでこの種の材料は非

直線素子として使用できないが，そユーリ温度付近あるいはそれ以上の温度で使用十る必嬰

があることを示した。

第アｊ惣では誘電的非直紬性の寸ぐれた材料の製法について研究し，その誘司的性質につい

てしらぺた結果を記述した。すなわち，ＰｂＺｒＯｓ－ＢａＺｒＯｓ系心器，ＢａＴｉＯａ－ＰｂＴｉＱｊ

－ＢａＳｎＯａ系磁器はいずれもＰｂりを含むのでＰｂＯの蒸光を防止する方法を種々検討した。

さらにＢａＴｉＯａ－ＳｒＴｉＯａ－ＢａＳｎＯａ系に器は焼成が容易でしかも非直り性もすぐれ

ていることを見出した。またＢａＴｉＯｓ半導体を用いた障壁容量の特性をしらべた結果，

一般の半導体の障壁容量とむなじ特性を有することを示した。

第８章は第７章で得られた非直綜材料を川いたパラメトロンならびに記憶棄子への応用に

ついてのべたものである。まず強誘電体パラメトロンの特性と材料定敬との関係を導き出し，

実験結果と良好な一致を得た。さらに消費電力を測定して尖用性を倹討した。つぎに記憶素

子としての特性をしらべ実際にパラメトロｙに接続したときの特性をしらぺ実川性のあろこ

とを示した。また交流電界を加えたときの非直諒素子の性質についても考祭を加えた。

第５部におヽいては強誘電性磁器を用いて電気嗇９変成器を設３ｉ－ｆる場合の基礎的な間題に

ついて論じた。

μ９竃にかヽいて強誘？ｌ性は器を電気音ｇ変成器として使用する場合に問咀となる項目につ

いて記した。



第１０章では圧電磁器にふヽける電歪効果と誘電余効の関係について述べた。光学的てこと

ころを用いて電歪を直接測定し，誘電余効の影響をしらべ，分極処理に伴う９００分域回転

に関する知識を得た。

第１１章では有限寸法の振動子にあらわれる結合振動について論じ，２次元の結合振動理

論をろ次元に拡張して振動子設計の基礎を確立した。さらに結合振動理論の誤差を明らかに

して材料定数の簡便な測定法を提案した。

第１２章では電気音響変成器に用いられる各種強誘電性磁器の弾性定数の温度特性を測定

して振動子設計の基礎資料を求め，さらに結合振動を利用することにより共振周波数の温度

特性をある範囲内で制御できることを明らかにした。

第１ろ意では強誘電性磁器を用いた特殊な振動子を試作し，その特性を測定して実用性を

検討し，また水中超音波送受波器としてこの種振面子を用いるときの指向性について二三設

計した。
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第１章 緒 論

チタｙ酸バリウム（ＢａＴｉＯｓ）が発見されてから既に２０年以上の歳月が経過してお・り，

単結晶につ・／ヽては物性論的興味からかカ：り詳細に研究さ＊７（Ｉ）～（‘）とくに殴口３０年ｇｌｉから電子

計算機用記憶素子に使用する目的からその分極反転機構等について詳しく検討が加えられてい

る。一方磁器材料はコｙデｙサ材料として冷・るい削ｉｌ歪フ１：らぴに圧Ｑｔ料としてすぐれた性質

を有しているので広範囲の分野にわたって実用されつつある。しかし磁器は単結晶と異なり，

複雑な構造をしているので分極処理あるいは残留分極の経時変化等の問ａをとりあげてみても

定性的な説明はいろいろと加えられているが，まだ不明な点か多ぐ，工業化７う：遣むとともに材

料としての安定性がますヽます要求されている。これらの要求に応じるために新しい材料ｏ開発

も必要ではあるが，一方では磁器材料のさらに詳細々穴気的性質，弾性的性質１ヽよびそｏ他の

物理的性質の祭明が必要とされている。

磁・性材料には磁気余効という現象が早くから注目１れてむり程々Ｆ究もぎれている。すなわ

ち弘磁性体に弱磁界を作用させた場合その瞬間から強磁廿休がその磁界に相当する磁化に至１賤

するまでにある時間を必夢とする。この磁化の時附Ｗ碍珂印象を磁気余効という。（５）

弛誘笥性材料に訃けろ誘雷余効の現象を磁性材料のそれと同じように定義すると，強誘電体

に？界を加えたときにその分極が最終０状態に落ち着くヽまでにあらわれる現象といえる。岡，

中田氏ぜ６）は蓄雷器夕充放巧するときＦ圧多化よりも遅れて吸収瓦流や残留Ｆ流か流れろ現象

か誘番余効印象と呼んでいる。筆者は強誘電性砂Ｆについて戸流・ａ界各加えたときその分極か

飽和値に達するまでの時間夕測定した結果，磁性材料の磁気余効と比べてけるかに長い時間を

要すろことを見出した。この現象け結品内の分政の再配列と磁器内に存在す７ヽ空附ｕ荷の挙勁

筈で説明できることを明らかにした。

具体的に説明する゛とＢａＴｉＯ．磁器は焼成条件によっても多小異々るが，一般に１～１０μ

ぐらいの微結晶粒の集合体であって結晶粒と結晶粒の間はガラス状物質で埋められていろ。

このガラス状物質は焼成を容易にするために添加ｌｈた鉱化剤や原料中に含ｉれている不純物

１｀よびモル比からずれた物質から構成されており，その厚みけ０．０１～１．０μと推定される。微

結品粒はＢａＴｉＯ．，単結晶で，通常多ぐの分域ｒ分れていろ。これらの模様が模型的に第１．１

図に示されている。

塀て周知のようにＢａＴｉＯ．結晶は４つの結品転位点を有していて，１２０℃以下では自発分

極をもち強誘電性である。第１．２図と第１．ろ図はＢａＴｉＯ。単結品についてしらべられた自発

－１－
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第１．１図

分ｊ７）と格子発数（８）。温度特性七

－８０Ｃ，０℃，１ヽよび１２０℃

に結晶転位点を有している。この

ほか１４６０℃にも結晶変態点を有

することがわかっている（２）また

自発分極の値はその後歪のフない良

い結晶について測定された結果，

室温で２６μＣ／ｃｍ２という値力賜

られている。田

ＢａＴｉＯａ磁器を高温から冷却し’‾｀
ｏべ

てくると，１２０１Ｏ付近のキュリー゛’

温度を通過するときに結晶系は立

方晶系から正方晶系に転移し，第

１．４図に示ナようにＣ軸がａ軸

より約１チ長くたり，そのＣ軸方

向に自発分極を生ずる。しかも単

位胞の体積は僅か政がら膨張する。

したフう；つて磁器内部の微結品は弾

性的にも電気的にもエネルギーが

最小にフをるような分域配列をとろ。

このとき自発分極を生じたため磁

器内部にか左りの内部電界が発生

Ｃ

ｔ斜４立一方£

方方方

・

⑤む
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丁
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し，この電界によりガラス状物質中に存在する空間電荷やイオン

が移動して１微結晶粒界に集ｉり自発分極にょる電界を中和し，

分域配列は次第に安定化する。（第１．５図（ａ）参照）一方単位胞

のＣ軸はα軸より長いためこれに接するガラス状物質（常誘電物

質）にはかｔりの歪を与えるが；時間の経過とともにこの歪は桜

ｅ・゛

ｅ、

械的々クリープ現象等によＭ

り充分中和されていない分域左どでより小さい互いに反平行々分

域に分れ，静電エネルギーが最小にフ１るように再配列する。（第

１．５図（ｂ）参照）

直流電界を加えて分域を反転させる場合にはこれらの空間７ｎ荷

の振舞を考慮に入れる必要があり，分域を９０や１むさせる場合に

はさらに発生する機械的歪の緩和斉考慮に入れる必要かおる。こ

のように空間電荷の挙動や歪のクリーク現象などのために時間の

経過とともに諸性質が変化する現象を総括して誘電余効と呼ぶこ

とにした。したが，て，たとえば直流電界や交流電界を加えたと

き憲どに生ずる経時変化も誘電余効現象といえる。

最近磁器内の空間電荷の振舞については二三の研究報告ａｌ）（１２）が

常
誘
電
物
質
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あり，かフなり定性的た解釈が下されているが定量的左取扨いはまだないようである。

第１部に１．いてはＢａＴＩＯｓ磁器の誘電余効の現象について測定した結果とその機措について

の考察をのべる。

次に本研究に共通した事項についてのべる。

．Ａ．試料の製造。法

（１）使用原料

炭酸バリウム（ＲＩＣ０３）は日本化学工業裂，鹸化チタンぐＴｉ０２）はチタンエ業裂ｏもの

で純度は約９９？－である。その麟材料はタ用量が多く友いので化学用試薬特級または一級品を

用いた。ｉた鉱化剤として木節粘土を用いた。

（２）調合，混合お・よ：び成型

秤量前に原料に含まれている水分を除去するため，１２０℃以上の温ぽで充分乾燥し－．１．０

－３－
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ｍｇの感度を有する上皿天秤で所要の量を秤量した。

混合には磁器製ポットミルを使用した。ボットミルは径１０ｃｍ，高さ１０ｃｍ，内容積約

８００ｃｃである。まづ「めのう」玉石を４００ｇｒ水を４００ｃｃ，ポットミルに入れ空転して洗

浄し，のち上記の秤量した原料を入れ８時間回転させる。仮焼したのち磁製乳鉢で粉砕し２５０

メッシュの飾を通した。

粉末の成型には松田製作所製のプレス装置（最高圧力ろ７ｔｏｎ）を用い５００ｋｇ／ｃ�の圧

力を標準とした。

（ろ）焼大成

焼成には東海高熱工業製エレマ電気炉を川いた。炉内容積は５０χ５０χろＯｃｍ３で，

エレマ発熱体を井型に上中下三段１２本使川している。炉内温度分布は炉内温度によりかな

り翼なるようであるが，ほぼ炉内中央部に試料を釦いて焼成した，ｒ，

炉の温唆制御には北辰電機製のプログラム温度調節計を川いた。温度上昇曲線の一例を第

１．６図に示寸。１５０°Ｃ～２００ｏＣで２時間保持するのは試料中の水分や有機物の除去の

ためである。温鹿上昇はろロｕ°Ｃ／ｈｒで，１２００ｏＣ以上では多少ゆるやかになる。殼高

氾度にもヽける保持時間は通常２時間を原則とし，冷却は自然放冷である。

試料の流成に川いた匝は外径２１ｃｍ，内径１８ｃｍ高さ４．ｂｃｍのアルミナ質のもので，

アルミナ（Ａ１２（λ）の粉末を叡いてその上に試料をおいた。

〔
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（４）試料の切断かよぴ研磨と電極焼付

焼成したままの試料の中には多少弩曲していたり，敷もののアルミナと僅かに反応したりし

ているものがある。これらの試料は独乙のＫｕｇｅｌＭｉｌｌｌｅｒｍの研磨機を用いて両面研磨

した。また諸性質の測定に便利な形状の磁器を得るためには三池理化工業製のダイヤモｙド切

断機を用いて加工した。’

銀電極の焼付けにはフリこｙト入りの硫化銀を樹脂とテＬ／ビン油でといたものを塗布し，７００

０Ｃろ０分加熱して焼付けた。

Ｂ．諸性質の測定法

（１）寸法およぴ比重の測定法

試料寸法の測定は厚みはマイクロメータにより測定し，長さ，直径等はノギスにより行った。

比重は化学天秤により測定した重量を体積で割って求めた。

（２）誘電特性の測定

試料の静電容量と誘電体損失は横河電機製万能ブリッジを用い，ｌｋｃで洲定した。試料に

かかる交番電。圧ｉｔＩＶ以下とし，とくに非直絢材料については０．１Ｖで測定を行った。測定回

路は第１．７図に示す通りである。

直流電圧特性を測定する場合には第１．８【勘こ示す回路を川いた。

第１．７図 第１．８図

（５）圧電特性の測定

圧電的性質の測定には主として円板試料の径方向振動の周波数を測定し，電気竣械結合・係数

を，を求めた。測定回路は第１．９図に示す定７１１流回路を使用した。標準信号発生器の周波数を

－５－
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かえて真空管電圧計の振れが最小になったときを共振周波数几，最大になるときの周波数を

反共振周波数ムとした。Ｇは次式から求め

られる。

ｈｉ＝２．５：×ムヅ’（１．１）
几

第１．９図の回路でｊｌｊは試料のインピーダンス

より充分高くと・づている。

発
生
器
。

信
号

標
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電
圧
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真
空
計

第１．９図

（４）温度特｜生の測定

高温（室温～１８０ｏＣ）の測定は柳本製作所製の熱風循環式恒温槽を用いた。内容積は

ろｏｘろＯＸろＯｃ�でバイメタルにより温度調節を行った。

ほ温（室温～－６（）ｏＣ）の測定は内径２０ｃｍ，深さ２５ｃｒｎのデュワ瓶を川い，ドライア

イスとアルコールにより冷却した。この場合一定温度に保持することは困難であったが，徐

々に冷却または昇温させて温度特性を測定した。
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第２章強誘電性と誘電余効

２．１まえがき

ＢａＴｉＯｓ磁器の誘電率の温度特性はキューリ温度付近で顕著フ２温度履歴を示し，キュー

リ温度以上の常誘電性の領域では温度上昇時も下降時もほとんど同じ値を示す。しかし弦誘

電性の領域では一度キューリ温度以上に加熱して冷却すると加熱前に比べて高い誘電率を示

し，一定温度で放置十ると次第に加熱前の航に戻る。この現象について磁器試料の容ｎを温

度と時間の関数として測定した。この誘電余効現象は空間電荷の挙動と１浸械的な歪のクリー

プにもとづく緩和現象であるとすると，測定結果をよくあらわし得ることがわかった。さら

にＢａＴｉ０３と類似の結晶構造を有するＳｒＴｉＯｓやＣａＴｉＯｓおよびＴｉ０２については

誘砲余幼の現象がないことを確かめ，誘砲余効は強誘電性と密接が月係にあることを明らか

にし，誘電余効の機構について考察した。

２。２容Ｕと誘電体損失の経時変化（Ａｌ）

２．２．１実験方法と測定法

純粋のＢａＴｉ０３磁器はＯＯＣ～１００Ｃ付近に第２変態点を有し，室混におヽいて誘電的性

質の温度依存性が大きいが，ＣａＴｉＯｓを４刹まど囚溶させたものは第２変召点がーろｏ°ｃ

付近にまで低下するので室温における誘電的性質は温度によってあまり変化しない。この理

由でＢａＴｉＯａ９６価－ＣａＴｉ０３４価の固溶体磁器について実験を行った。第２．１図は川

いた試料の誘電率とｔａｎ∂の温度特性である。

実験の方法は試料をやユーリ温度０２０ｏＣ）以上の１４０°ＣでｊＯ分（あろいはそ九

以上）加熱し，室温の四塩化炭素中または所定の温度に保持してある絶縁油中に浸して（こ

のときを時間の原点と寸る）のちの容量と誘電体損失の変化を測定した。試料寸法は直径

１８．０ｍｍ前後厚さは０．５～１．５ｍｍである。四塩化炭素中に２～ろ分放・したが計算によ

れば１分も放置すれば試料は充分室温にまで冷却されたとみなせる。＊

実測した結果の一例が第２．２図に示されている。図からもわかるように容址やｔａｎｄは

時間に対して対数的に減衰するので，とくに始めの短時間は自動記９が望ましい４そこで音

声周波交流プリプジの不平衡電圧を記録して連続測定を行った。洲定しようとする試料の容
－
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－
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ｌｔ値の近傍で平衡するように交流プリ・ジの各素子を定めておヽくと検出回路に不平衡・圧が。

あらわれるのでこれを整流して記録計に接続した。記録計は大倉電気製で，感度は２ｍｖで

ろＯｃｍ振れ，記録紙の送り速度はＺｉｍｖｉｎｉｎ・でも４，このときオ２．２図からもわかるよう

ご
’
ａ
〕

Ｑ

５５００

５０００

４５００
０ １００

０×１０－＊

Ｓ
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第２．２図

２００

ｒ〔ｍｉｎ〕

３００

にＺαΓｚ∂も経時変化をするので，当然不平衡電圧にも影響を及ぼ寸。しかし容ｊ：によるイ

ンピーダｙスに比べて等価直列抵抗のイｙピーダｙスは極めて小さいので，交流プリプジを

ある程度不平衡にした場合，等価直列抵抗の変化による不平衡定圧の変化はほとんど無視で

きる。第２．ろ図に示される回路で，実際の測定状態で等価直列抵抗に対応する素子を変化

第２．ろ図
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したときの不平衡電圧の変化が俤２．４図に示されている。
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第２．４図

第２．５図は実際に記録された図の一例を写真で示したもので，容量値は標準コｙデｙサを

沼いて較正している。

第２．５図
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丁

４

・

２．２．２ＢａＴｉＣａａａのむゴＪ）口時変１ヒ

第２．ろ図に示す回路で測定した結果の一例を第２．６図に示す。測定温浴ま２０℃，４０℃，

７０℃，おヽよび８０℃で測定周波数はｌｋｃである。

容ｎ：の経時変化は第２．６図を見ればあきらかなように，非常に早く変化する部分と，ゆる

やかに変化する部分とから成っていることがわかる。したがって容ｎＣを次のような式であ

らわすことができる。

Ｃ 一

一 ｃ６＋ｃｌｅ“

ｊ７＋ｃ２ｅ‾夭

７・１と７・２は緩和時間ｆｎｉｒｉ〕である。

第２．６図の結果を上式にあてはめると＊各温度に対して次の数式が得られるｏ

２０℃Ｃ＝ろ３５６＋１９９ｅ
Ｚ£

‾ｉｉｉ＋２４６ｅ‾ｒｊ｀ｉ｀

エユ

４０℃Ｃ＝ろ４７４＋１４８ｅ～Ｖ＋２００ｅ””

ｊ。＿虻
７０℃Ｃ＝３９７７＋２ろＯｃ‾４．７＋２２４ｅ‾４８

１£
一一－一一－

８０℃Ｃ＝４ろ４５＋ろ５０ｅリ＋２ろ８ｅ‾３４

第２．７図は実測値と計算値の一致の

程度を示したものである。

十は現象の反応速度に対応するもの

であるから反応の活性化エネル＝Ｆ－を馬

と寸ると

１一

一＝ｊｅ
ｒ

み

／‾１

βＱ

ａ４

１Ｊ

り

（２．ろ）

であらわされる。ｊは定数で，りまボ

ルッマン定数（１．ろ８×１０‾２３Ｊｄｅｇ‾１）

である。上式をかきかえると

ｔＣＳて＝－ｔｏｇ／１＋４
ｙ

（２．４）

＊各係にの求め方は付録Ｆ参照
－

４５００

４０００

５５００

（２．１）

（２．２）

０ ５０

第２．６凶

ｆ

１００

〔ｍｉｎ〕

≒－～，ｏ。

二

心７０℃

＼

－
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Ｃ＝３５５６４－１９９ｅ／’‾
＋２４６ｅ～ち／１３６

（２ｏ℃ｌｋ）

第２．７図

となるからｌｏｇｒとｊ７の関係から£ｏ

が求められる。第２．８図はこの関係を１００

示したもので

£ｏｉ－０．１４

£ｏ２こ｛｝。１６

忿る泣か得られる。

ｅＶ

ｅＶ
｝（２．５）

〔
～
巳

卜・

Ｚ

５００１０００

〔ｍｉｎ〕

１０

ＩＬ－

２．５

２。５誘電余効の機構（Ａ２）

２．３．１自発分極にもとづく内部電界の大きさ

５．０

第２．８図

ろ．５

与ｘ１０３

ＢａＴｉ０３単結晶についての実験により自発分極の大きさは室温にふヽいて２６μＣ／ｃｍ２

であることが知られている。いま第２．９図㈲の。ように一つの分域内では単位胞の自発分極が

第２．９図
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曹

一方向に並んでいるので同図叫のように結晶表面に２６μ（こ／ｃｍ２の如町が存在すると考えて

よい。ＢａＴｉＯａ磁器は微結晶の集合体であるから微結晶粒子の表面には±２６μ（ンｃｍ２の

電荷が存在十る。電磁気学によれば表面電荷密度（７（ンｍ２の電荷が半径αの円板状に分布して

いるとき，その円板からの距離ｘ�こふヽける静電ポテｙシャルＦおヽよぴ電界£は次式であたえ

られる。（１３）

Ｆ＝

£

（ｙ
（、／７ｊ７－ｖ／７）

０
５〔

～
ら
’
〕

Ｃａ］

１０４

１０３

１０２

（２．６）

（２．７）

１０

１０２

第２，１０図

１０Ｓ

ｚ〔λ〕

１０４

２εΓＣｏ

＝一装＝輿（二一よ。）
∂ｚ２εμｏｚχμ祠二゛ｌｌ

ただしＥｏは真空中の誘７４１率（８．８５×１０‾１２Ｆ／ｍ）でりは媒質の比誘７：ｉ率である。

’いまαを結晶粒子の大きさ，あるいは結晶粒子内でわかれている分域の大きさと考え，

ａ＝１０μ，１μ，０．１μ，０．０５μむよぴ０．０１μ，り＝４と仮定して£とｚとの関係を

計算した結果力第２．１０図に示されて

いる。結晶粒子と結晶粒子との間隔は

０．０１～１．０μ＊１と考えられるから

常誘電物質内にはほぼ１０４ｋＶ／ｃｍ

の電界がかかることになる。しかし実

際には第２．９図（ａ）に示したような双極

子の作る電界を考える＊２必要があり，

また反平行分域等力零在するためにこ

の電界はもっと低くなる。磁器の絶縁

破壊心界より考えて１０～ｌＯＯｋＶ／

Ｃｍ程度と推定される。＊３

●１右図に示すように微結晶がＵＩ～１０・の立方体としその周囲を厚－；．．．‥．．；－－一一‥斗

さｄの常誘電物質がとりまいてぃるとする．強誘電物質と常誘電物

｜［万万］４［：：］

質の体積比を１００ころ（５％の不純物）と仮定するとｄ－０．０１～１．０μ１．．．，－

となる．

●’２付録０参照

・５第５章参照
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２。５．２常誘電物質内の空間電荷

ガラスに一定の直流電界を加えると第２．１１図に示すように流れる電流／は時間とともに

減少し遂に一定値に達ずる。もしある時間後に電圧を取り去って電極を短絡すると前と逆向

きの電流／／）が流れ結晶内部に逆起電力の発生していることう；しられ（いる。（６）この逆起電力は

電極近傍あるいはガラス結晶内部の結晶不整箇所に蓄積された空間電荷によるものと考えら

れている。

第２．１１図

ＢａＴｉＯａ磁器におヽいて結品粒子間を埋めている常誘電物質は一般のガラスとは異なるが，

それに近い性質を有しているものと考えられる。前に述べたように自発分極によりこの常誘

電物質にはかなりの高電界が加わるので物質中に存在する遊離したイオｙや伝導電子は移動

して結品粒表面近くに集まり自発分極による電界を打消すように働く。またこの空間電荷の

移動によりＢａＴｉＯａＲ結晶の分域配列も安定化されると考えられる。

第２．１２図に示すように結晶粒表面ｊ

おヽよびＳにはそれぞれ＋Ｎ加よび－Ａ＾

〔Ｃ／ｉｎ２〕の表面Ｕ冴が分布していて常

誘芯勿質に一様な電界£〔Ｖ／ｍ〕を作っ

たとする。また結晶粒表面泊こ移動して

くる電荷の昂：を心時間にｄ（？とする。

電荷の移動速度をり〔ｍ／ｓ〕とする

と

り１＝μ£（２．８）
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１

●

・

である。ただしμは移動度〔ｍＶＶｓｅｃ〕である。常誘電物質内に有効電荷密度ｒｌ〔（；／ｈ１３）

が存在すると仮定するとｄく？は

ｄく？＝几ｅりｉｄｔ （２．９）

と；なる。ｅは電子の電荷（１．６×１０‾１９Ｃ）である。また咄返近傍にまで到達した気£荷を

く？とすると

であるから

£＝

７’こ

ｙ く？

ｙ－（？
九

（２．１０）

（２．□）

（２．１２）

（２．１ろ）

（２．１４）

（２．１５）

ＥΓε０

ｄＱ＝ａｅμ

ｅ，£０

となる。この式を積分して、初期条件

ｚ＝ｏで（？＝０

を入れると

く？＝ｙ（１－ｅ‾必）

となる、ただし時定数ては

ＥΓｅｏ

ｎｅμ

となる．導電率を・７〔２‾ｌｍ‾１〕とすると

ａ＝ｎｅｌμ

となる．常誘短物質の（ｙを１０‾１１〔２‾１ｍ‾１〕とすると，εΓ＝４として

７’ころ．５〔ＳｅＣ〕

となる．

この計算では常誘電物質には一様の電界が働くとしたが，実ほには力叱り複雑な電界分布で

あろう。たとえば各結晶粒子の自発分極の方向が異なり，各結品粒子は分域にわかれているの

で分域の境界や微結品表面から離れたところでは址界が弱められる。また常誘竃物質内には結

晶不整箇所が多くトラップも多数存在することが予怯１され，実際の時定数は上式よりはるかに

大となる可能性がある。約２桁程大きくなると仮定すると（２．１）式の７・１は常誘倒勿質中の

空間電荷の移動にもとづく緩和時間とみなすことができる。

第２．１３図はＢａＴｉＯａ磁器の絶縁抵抗の温度特性である。この図から温度が２０℃から８０

℃まで変化すると約１桁抵抗が減少すろことがわかる。一般のガラスについてもほほ同じ程度

減少ずることが知られている。また第２．１４図は曹達ガラス〔ＳｉＯｚ７２価，ＮａａＵ１８価。

一ｉ５－

－

－

－



Ｃａ１０価〕の誘電率（Ｉｋｅ）の温度特性で，２０‘Ｃから８０‘Ｃまで刻ヒすると約２倍程度

になる。これらの数値を用いるとｒ＝陪包は２０℃から８０℃まで温度が変化すると約

１／５に減少する。一方（２．２）式からｒｌの実測値は約１／３に減少していることがわかる。

１４
１
２（

９
－
ｒ
ｒ
：
ｔ
ｆ
）
ｏ
＾
ｓ
ｏ
ｘ

２．０ ２．５

第２．１ろ図

３．０

１

－
「

３．５

χ１０３

ω

２０

１０

２．０２．５

第２．１４図

５．０ろ．５

十×１０３

２，５．５常ｉｉ４物質内の歪の緩和

通常のガラスに歪力を加えると次の５つの型の変形が起る。

（１）瞬間的弾性歪……歪力印加と同時に起る弾性伸びで，これは荷重をとり除くと完全に元

に復帰サる。

（２）徐々に起る遅れた弾性的変形……室温ではごく僅かしか起ら忿いが，高温ではかなり大

きくなり，軟化温度近くでは著しくなる。

（５）粘性流動……室温ではほとんど起らない。軟化温度で著しく増大する。

Ｔａｙｌｏ声）によると歪力を印加してから。経過時間ｚと伸び，；と。関係を次。よう，ｃあ

らわしている。

１
ｊ゛；゜１＋１０（。１－ｅ‾Ｔ）十Ｖｔ（２，１７）

第１項１は瞬間的伸び，オ２項は１々なる速度恒数をもった遅れ弾性伸び，第ろ項は粘度ηを

もつ粘性流動による部分である。

一般のガラスについて遅れ弾性伸びの実験は高温ではかなり豊富な実験結果が報告されて

一円

４

●

１
ｌ



やり

４

卜

いる。第２．１５図はパイレプタスガラス

（Ｓｉ０２８０．５，Ｂ２Ｏ３卜。８，

ＦｅｚＯａＲ２５，ＮａｚＯ４．４．ＡｌｚＯａ

２．０）の一例である。（１５）この図から室６

温におヽける弾性余効の緩和時間はかな

り大きく，１０５秒（１０３分）の程

度である。

ｙ

β

ＢａＴｉ０３磁器をそユーリ温度以上

に力ｒ励して冷却してくると，結晶転移２

が起り立方晶系から正方晶系となりｃ

軸の長さはａ軸の長さより１価ほど長

くなり，体積もやや増加する。したが

って常誘電物質にはかなりの歪力が加

１．０

６００

１．２

５００４００

１．４

第２．１５図

ｒＣＣ〕

３００２５０

１。６

ｌｏ岑

１．８

〔゜Ｋ －１〕

２．０

わり，遅れ弾性伸びにより次オに緩和されて分域配列は５：ｊ・幽りにも安定化すると考えられ，

（２．１）式の７２であらわされる現象がこれに対応寸ると考えられる。ａｔ２．１５図からふの

活性化エネルギー々求めると約０．１５ｅｖなる斂浪が得られる。一方大の活性化エネルギ

ーは（２．５）式から０．１６ｅｖである。

２。３．４１０００℃以上から急冷処理を施した試料の容£１変化

１２００℃の電気炉中から室温の空気中にとりだして急冷処理を施し，その後銀心砥焼付

けのために７０ＱＩＣまで加熱した試料を川いた。後ぜずるように誘気履歴曲線等の観測に

よりかなり内部歪の存在が予想される。急冷処Ｊ：ｌｌ後収ケ月放はした試料について，そユーリ

温度以上に加熱したあとの経時変化を測定した結果の一例が第２．１６図に示されている。こ

の結果を数式で表わすと

Ｊ⊥－む－
Ｃ＝ろ８１２十目８ｅ４．６４．，５７ｅ５１．５（２．１８）

となる。これらの結果から次のこと力いえる。

（１）急冷処理を施すと誘電余効の緩収］時Ｉ山が小さくなる。

（２）容量の変化分も急冷処理試料の方が小さい。

第６章参照
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急冷試料

ｌｋ．０

一 一
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ｚ〔ｍｉｎ〕

第２．１６図

これらの原因は，急冷処理のために常誘心物質内の結晶不整箇所が増加して，それらが深い

トラップとして働くために空間電荷の移動が妨げられ，また残留歪のために紐械的歪のクリ

ープ現象も抑制されて緩和時間７・１と７・２はともに小さくなるためと考えている。

２．４強誘電性と誘電余効の関係防１）

２．４．１低温の転移点と鴎以余効

いままでは磁器試料がモユーリ温度（１２０°Ｃ）を通過してからの誘気ｉ余効をしらぺてき

た。低温に存在する結晶系の転移点（用いている試料では－２０℃～－ろ０℃）を通過した

試料にも当鮒司じような誘電余効の現象が予想される。この場合結品系が転移して磁器内部

に歪を発生することは同じ程度と考えられるが，いままでの場合と比べて自発分極の発生は

なく，ただその向きを変えるだけである。

実験は試料を－６８℃にめろ０分間保持して室温にとり出し容量の経時変化を測定した。

その結果がＩｇ２．１７図に示されている。また同図には試料を８０℃と１４０℃にろ０分保持

してのち室温にまで冷却してからの容量の経時変化も比較のためしるしてある。これらはそ

れぞれ次式であらわ寸ことができる。

（１）－６８℃から室温に
Ｚｇ

Ｃ＝４９０６（ｉ十〇．０ろ５ｅ７．０十〇．０４りｅ９６．６

－１８－

（２．１，９）

４

ｆ

１

ｌｋ．０
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ｒ
と

Ｑ

５４００

５３００

５１００

５０００

４９００

第２．１７圓

室肌１ｋｃ

（２）８０℃から室温に

＿ｊ。．．＿ｉ．
Ｃ＝４８９８０十〇．ｏろ５ｅ－７．Ｑ十〇，ｏろ８（ド９２）

同１４０℃から室温に

Ｊ＿．．Ｊ
Ｃ＝４９□（１十〇．０４６ｅ～７．５十〇．０５９ｅ‾９ｒ）

Ｚ

佃１司

（２．２０）

（２．２１）

この結果からみると，低温の変態点を通過したための誘電余効は小さいように見受けられる。

装置の都合で低温の保持時間をろ０分以上に保つことができたかったので，充分その温度に

おける平衡状態に迎していないと考えられる＊ので訪砲余効が小さいとは断定できない。

一方８０℃に保持して室温に冷却したとき，磁器内部に起ることは自児分恢の大きさの変

化と格子定数の変化であるご！これはそユーリ点を通過したときに比べるとか；をり小さい変化

と考えられるが，測定された誘包余効はかなり大きい。第２．ろ節では訪７ぶ々洵を時定数ｒｌと

７’２であらわされる緩和現象として論じたが，実際は複雑で，たとえばｒｌや７－２もある範囲

に分布していると考えるのが自然であって，特に７・１の早い成分については測定が不可能で，

このため１２ｏｒｊのそユーリ点を通過したときと８０℃から冷却したとｊの誘包余効に予想

されるはど大きな差がみられＺｋいと考えられろ。

・（２．１８式）からＴ－－＆ｏｒ；で計算すろとｒ，：＝＾９０分．ｒ２之２０００分となろ。

－ １９－
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２。４．２ＰｂＴｉＯｓ―ＰｂＺｒＯｓ系磁器のｍｕホ効

最近注目されている圧電材料にＰｂＴｉ０３とＰｂＺｒＯａの固溶体がある。キューリ温度が

ＢａＴｉＯｓに比べて高いが，その温度で結晶系が転移し，自発分極が消失するので，ＢａＴｉＯａ

におヽけると同じ誘電余効の現象が期待される。用いた材料はＰｂＴｉＯｓ４５価，ＰｂＺｒＯｓ

５５価のｍｏｒｐｈｏｔｒｏｐｉｃ■ｂｏｕｎｄａｒｙにある成分比のもので，その誘電率とＺαΓｌδ

の温度特性を第２．１８図に示す。この図からほぼ午ユーリ温度は２４５℃であることがわか

る。そこで試料を２６０℃に１時間保持してから室温と８６ｃＣに訟ける容量の経時変化を測

迄ｘ
こ
乙
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¶

寸

・

定した。それらの結果が第２ｊ９図に示されている。これらを数式であらわすと，

よｇ

（１）１５℃Ｃ＝２３６８（１十〇．０４２ｅ１３．５十〇．０４７ｃ～２４７）

ｌｚ

（２）８６°ＣＣ＝ろ７１ろ（１十〇．０５２ｅ～７－８十〇．０ろ５ｅうｇ）

となる．容量の変化分は室温ではＢａＴｉＯａ磁器とほぼ同じ程度である．

（２．２２）

（２．２５）

２。４．５ＢａＴｉＯｓ－ＳｒＴｉＯ３系およびＢａＴｉＯａ－ＢａＳｎＯ．系磁器のｓｉａホ効

実験に供した試料の番号と成分比ならびに実測された結晶変態点＊１と室温におヽける軸比＊２

が第２ｊ表に示されている。これらの試料を１４０℃に保持してのち室温で測定した容員変

第２●１表

試料番号ＢａＴｉＯａＳｒＴｉＯ，ＢａＳｎＯｓ変態温度ｃ／α

５Ｓ価必゜Ｃ

ＳｒＳ－１５０８５１５０－１２，７９１．００７５

ＳｒＳ－２５０７５２５０－４０，４２１．００６

ＳｒＳ－０１０９００Ｈ〕４Ｚ５１．００６

ＳｒＳ－５５９０５１５２４，７２１１．００７

－一一

化はそれぞれ次式で表わすことができろ。

（１）ＳｒＳ－１５０Ｃ＝１８８４（１十〇。０５１ｅ

Ｚ
－一一●
７．０＋０．０５７ｅ

一一Ｚ＿＿－８５．８）

口ＳｒＳ二２５０Ｃ＝ろ２７７（１十〇．０１９ｅ‾皆十〇．０ろ４ｅ‾ｊ７ｇ）

（ろ）ＳｒＳ－ＯＴＯＣ°８０５０（１十〇．０７７ｅ～３－８十〇０２５ｃ～２２－’ｔ）

（４〉ＳｒＳ－５５Ｃ°４２９６（１十〇．０２４ｅ‾女十〇．０ろＯｅ‾７石ｒ）

（２．２４）

（２．２５）

（２．２６）

（２．２７）

ＢａＴｉＯａのＢａの代りにＳｒあるいはＴｉの代りにＳｎを入れるとキューリ温度は低況に移

行し，その他の結品転移点も移動する。上述の４式からわかるように考ユーリ温度が宛温に

近付くにつれて容没変化分も時定数も小さくなる。ＢａＴｉＯａａ５（ＣａＴｉＯｓが４価固溶

されている）と比べて，各種固溶体の自発分柩の大きさが小さく，また結品憎造も立方品系

からのずれが小さくなるため誘電余効現象も小さく；なると考えられる。

●１．

●２．

第７章参照

（２００）と（００２）とからかめた値

－２１－

－



１。４．４常鶴電物質の容ａ変化

いままでに述べてきたように誘電余効の現象は自発分極の存在と結晶系の転移に基づくも

の，いいかえると強誘電性と密接な関係がある。そこでＢａＴｉＯａとほほ同じ構造であるチ

タン酸ストロンチウム（ＳｒＴｉ０３）おヽよびチタン酸カルシウム（ＣａＴｉ０３）についても同

様の実験を行った。又同じ磁器材料である酸化チタン磁器についても実験を行った。これら

の磁器を１４０℃でろ０分保持してのち室温に冷却し，室温での容量変化を測定したが大き

い変化は認められなかった。測定結果が第２．２０図に示されている。なお゛第２．２１図はこれ

らの試料の容量とｔａｎ８の温度特性である。
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●

２。５電界印加と誘電余効（Ａろ）（ａ４）

前節までは主として温度変化に伴う誘電余効の現象を容Ｕを測定して観察し，誘電余効の機

構が空間電荷の振舞いと機械的乃：歪の緩和現象として説明できることを述べた。したがって外

部から空間電荷の分布や機械的歪の分布に乱れを起すような外力を加えると誘気ヱ余効が生ずる。

ここでは外部から電界を印加したときにあらわれる誘ｌｊ余幼の現象についてのべる。

２。５．１交流‘ａ界印加と誘ｌａホ効

長時間（１週間以上）室温で放置した試料に１０ｋｖ／ｃｍ（実効値）の交流電界を放秒間加

え，残留分極が残らないように電界を０に戻して切ったあとの容址変化を測定した。その結果

が第２．２２図に示されている。図中点線は交流電界を印加する前の容垣値で変化ＪＴｔは僅かであ

るが，第２．２節でのぺた変化と同じ傾向を示している。

２。５．２直流Ｕ界印加と容ａ変化

直流電界を印加したときおヽよび電界

を収り去ったときの容量変化の一例がｌ

第２．２ろ図に示されている。直流電界り

を印加すると分域の反転や回転を生じ，４６５０

圧砲性が増すため容量は増加する。電

気磯械結合係数を＆とし，電圧印加前

の容妊値をＣ，と十ると

Ｃ＝ （２．２８）
４６００

１

交流電界印加前

１０

第２．２２図
ｚｆｍｉｎ〕

Ｇ

）

－

１－を２

であらわされる。一方単結晶について

測定された納果によると，ｃ軸方向の誘Ｕ

１０，０００）に大きな異方性があるので，直流電界を印加すると債結晶粒子のＣ紬方向が電

界方向に向くために容量値が減少する。さらに上にのぺたように誘紅余効の現象によっても

容１１仇は減少する。これら種々の原因にもとづく容幻淀化の解折は困難であるので測定結果

を掲げ定性的な説明にとどめる。

直流電界を除去するとんの減少に伴い容旦は政少し，直流電界により強制的に９００回呪

していた分域は一部はそのまま残るが，他はもとに反るた，７）に容Ｕｆ直は増加する。第２．２４

－２５－

” － － － － － － － － －

－ 一 皿 個 － － － － ・ －
Ｗ － ・ ・ － Ｉ ● － － － ㎜ － 皿 － － －

－



図に示すように＆の経時変化は僅かで

あるので，第２．２ろ図に示される容

量の経時変化は誘電余効にもとづく現ｎ

μ大きく寄与しているといえる゜乙，へ

り

匹

５１５弾性定数とａ尽余効５０００°゛゜゛
／

これまでは主として容量の測定によ

言謡ヽヽ．こ

余効象観察へ

☆

強誘電性磁器の弾性定数にも同様の余１

効現象が期待される。試料（１８ｉｎｎφ

×１．０ｍｍ）に分極済みのＰＺＩ磁器

（７ｍｍφ×０．５ｎｍｒ。＝２９０℃）

１０

り

１００１

〔ｍｉｎ〕

第２．２ろ図

１０ １００

／ｒｍｉｎ〕

を貼りつけて，径方向振動の共振周波数を測定した。径方向振動の共振周波数は試料のヤン

グ率を£，密度をρ，ポアプソ．ｙ比を，７，半径をｒとして次式であらわされる。

几治子三日
ここに尺，ｌは（７の関数で（７＝０．２７の

とき凡＝２．０５である。第２．２５図

は試料を１４０℃でろ０分保持したの

ち室温の四塩化炭素中に浸して冷却し，

空気中にとり出して共振周波数の経時゛゛゛０，４

変化を測定した結果である。図中点線０．ろ

は試料を長時間室温に放置したときの０．２

共振周波数である。

誘電余効の現象は容量の測定からも

分るように，平衡状態が乱されると誘

電的に柔い状態になり，空間電荷分布

あるいは分域配列が安定化し，振械的

０．１

（２．２９）

ｅ－゜’‘゜Ｃｙ一一ｏ一一ｏ－ｏ－。一一。－＿。＿
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１００１１０１００

りＣｍｉｎ〕

第２．２４図

Ｚ〔ｍｉｎ〕

歪が緩和されるにしたがい誘屯的に硬い状態に移行する。弾性的にも第２．２５図から分るよ

うに外部から擾乱を受けると柔い状態から次第に硬い状態に移行する。
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？
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交流電界を加えたあとの弾性的変化も

１
７
？
０

測定したが，変化量が僅かで検出が困難ヽ，１；

であった。そのため電界を高めたり，長１７７

時間印加すると試料力功口熱されて信頼で。

きる値が得られなかった。

１７６

－ 一 一

１１０１００１０００

２．５．４直流電界印加と弾性定数の変化第２．２５図一ｚ〔Σｎｉｎ〕

直流電界を印加したときおヽよび砲界を切ってからの共振周波数の変化の一例が第２．２６図

に示されている。単結品の弾性的性質の測定からα方向のスチフネス４（～１．０×１０‾１２

ｃｍｙｄｙｎｅ），とｃ方向のスチフネス４３（～２．０χ１０‾１２ｃｍＶｄｙｎｅ）とは異なるこ

とが分っているか，磁器は徴結晶粒の集合体であるので単結品の異方性がそのままあらわれ

るとは考えられない。たとえば３４ｎＴｎφ×ろｍｍの円板試料について直流７ｊ界を加えたとき

と除去したときの径方向振動と厚み振動の共振周波数を測定した。それらがそれぞれ１＾２．２７

図と第２．２８図に示されている。直流電界を加えると両者ともほとんど同じ割合で増加して’

いるので，磁器の弾性定数の異方性は強かである。＊

以上の事から直流電界を加えるとほとんど瞬悶的に弾性的に柔い状態になり共振周波数は

低下し（第２．２４図と第２．２６図０比較）。のち次第に分極処理とともに共振周波数は上昇す

る。直流１ミｉ圧を切・たあと再び柔い状態にな！？次第に時間の経過とともに硬い状態に移行す

ることが分る。
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１

２。６あとがき

本章におヽいては主としてＢａＴｉＯａ磁器をキューリ温度以上に加熱して冷却してきたとき

からの容量の経時変化を測定して誘電余効の機惚について検討を加えたｏ得られた結果を要

約寸ると，つぎのようになる。

（１）ＢａＴｉＯａ磁器をキューリ温度以上に加熱して冷却したときからの誘電余効の現象は

つぎのような機構に基づくものである。自発分徊の発生により常誘７ぶ勿質内にはかなり

の高電界が作用して空間亀荷の移勁を惹き起し，結品系の転移により常誘７ぷ勿質は機械

的歪を受けるがクリープ現象により次第に緩和され，分域配列は安定化する。これにと

もなって容量も減少する。

（２）低温の結晶変態点を通過させても誘気余効の現魯が起り，試料の温度を強誘電領域内

で急に変化させても自発分柩と格子定収の変化を伴うため誘電余効の現象が起ることを

明らかにした。

（ろ）ＰＺＴ試料もほぼ同様の誘電余効の現象が起るが，常誘昭物質のＳｒＴｉＯｓやＣａＴｉＯａ

おヽよぴＴｉ０２などではほとんど検知できないことを示し，この和の訪電余効の現象は強

誘７ｊ性と密接な関係があることを示した。

（４）電界の印加あるいは除去等の外部擾乱によっても誘兄余効現象がふらわれることを明

らかにした。

（５）強誘電性磁器の弾性的性質も誘電的性質と同様に誘ｌａ余効の現象を示すことを明らか

にした。

－２７－



第ろ章絶縁破壊に及ぼす誘電余効の影響

５。１まえがき

前章で述べたように誘電余効の現象は空間電荷の移動と歪のクリープに伴う現象と考えら

れるので，当然絶縁破壊にも影響を及ぼすことが予想される。そユーリ温度以上から冷却

した直後の試料と，室温に放置して軸いた試料について絶縁破壊電圧を測定した結果明らか

に差異力；あることが認められた。この原因は空間電荷の挙動により説明することができる。

さらに温度を変えたときの絶縁破壊電圧，電圧上昇速度をかえたときの絶縁破壊電圧ふヽよび

分極処理を施した試料についての絶縁破壊電圧を測定した。

５。２試料および実験方法

試料は前章と同じくＢａＴｉＯａ９６価－ＣａＴｉ０３４価固溶体磁器で，その寸法は直径約

１８．０ｍｎ，厚さ約１．６ｒΥｍである。試料は多数用意したが２つのロプトのものからなり，そ

れぞれのロクトから任意に１箇抜きとって誘電率の温度特性を比較したものが第５．１図であ

る。結晶転移点，誘電率，おヽよびｔａｎｄの値に関する限りロットによる特性の差異はほとん

どフない。

この実験では測定回数を多くするために第５．２図に示されるように試料円板に径１．０ｍｍ

前後の７個の穴を超音波加工により掘り，薄い部分を実験に供した。絶縁破壊には厚み効果

が予想されるので，芯；るべく均一な厚みの試料を用意しようとしたが，超音波加工の制御が

困難で試料の厚みは０．ろ～０．９ｍｍの範囲にばらついた。

電極は銀焼付けの方法を採用した。試料の厚みは電極を焼付ける前に測定し，穴の中の電

極焼付けには注意を払い電極と試料との間に空隙の存在しないようにした。またとくに絶縁

破壊後｜二『の試料を割って顕徴鏡でしらべ，穴の中の電極が磁器と良く密着していることを

確かめた。

直流電界による絶縁破壊試験には第ろ。５図の回路を用いた。フォノモータでスライダック

ＳＬＤを一定速度で回転させることによりほぼ一定速度で上昇する直流電圧を得た。印加電

界の上昇速度は２００Ｖ／ｓｅｃを標準とし４５ｙ／ｓｅｃおヽよび１６００Ｖ／ｓｅｃについても

実験できるように用意した。なおヽ試料にかかる゛電圧は第５．ろ図のマイタロアｙメータ（μｊ）

の読みから計算した。
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測定はすべて恒温装置中で行った。すなわち室温より高温（１１°Ｃ～１２０Ｃ）では第ろ。４

図に示すよう攻熱風循環式恒温指中で，また低温（０℃～－５ＯＸ））では第ろ。５図に示すよう

なデュワ瓶中で実験を行った。特に低温では湿気の影響を避けるためシリカゲルあるいは塩

化カルシウム等を用いた。試料は磁器製の試料ぱさみを用いて支持し，シリコｙオイル（信

越化学製ＫＦ５４）中に浸して電界を印加した。測定の一段階毎に新しいオイルを使用し，

オイルの汚染や吸湿等の影響を最小限度におヽさえた。

交流電界に依る絶縁破壊の実験には第ろ，６図に示す回路を用いた。

記述の｜便官卜次のように試料番号を定める。

（１）ｐ一試料

室温に長時間放置しておヽいた試料をｊ）試料と名付ける。原則として苧ユーリ温度以上に・

まで加熱し室温に冷却したときから室温でー週間以上保持ずることにした。低温（０°Ｃ以

－２９－

⑤

Ｉ
説

掛

５０Ｋ２Ｌで７７７７７

半半：

ゲ

１
○○

：宍
疹

計

で

５

サニ４

１００１５（

⊇坤



温度計

加熱器

リード線

第５．４図
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下）の実験では装ほの祁合から測定しようとする温度に永く保持することができンＳ：いので室

なら宛験温度のシリコｙオイル中に試料を浸して１０分後に絶縁破壊電圧の測定を行った。

（２）Ｑ一試料

１４０℃以上にｎ寺聞以上放置してある試料を（？試料と名付ける。実験に際してはこ

れらの試料を測定しようとする゛温度のシリコｙオイル中に入れて１０分後に絶縁破壊電圧

の測定を行った。Ｏ°Ｃ以下の低温で測定する場合には大き忿然的歪を避ける意味で一度室
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５。５直流絶縁破壊電圧に及ぼす誘電余効の彩響（Ａ５）

３．３．１直流絶縁破駿電圧の氾度特性

第５．７図は厚み効果を考慮しない６０

で，試料の厚みが０．５～０．７ｍｍに

〔
ｍ
ｏ
／
Ａ

属ずるものについての測定値の算術凶

５０

平均したものを示したものであるｏ’４０

この図から絶縁破壊強度と測定温度

との関係がほぼ推察できる。すなわ

ち各測定温度におヽいてｊ）試料の絶縁

破壊電圧はく？試料のそれより高い。

３０

２０

Ｍ１０

温で７～８ｋＶ／ｃｍであるが，温度

上昇とともにその差は減少し，キュ

ーリ温度付近ではその差が認められ

０

４０－２００２０４０６０８０１００１２０

第ろ．ア図
７’〔゜○〕

なくなる。一方低温にかいてもかＺｋ！Ｊの差があるが，とくに第２変態点付近で僅かであるが

その差が減少する傾向がみられる。１ろ０℃付近でも測定を行ったが１２０°Ｃ以下の場合と

比べて測定値のばらつきが大きく図には示さなかった。

ＢａＴｉ０３単結晶の絶縁破壊電圧はろ００ｋｖ／ｃｍ程度と報告されている㈲。この事から

考えてＧ器の絶緑破壊はＢａＴｉＯａ結品内よりも，それをとりまいている常誘１■勿質と関係

があるといえる。

３．５．２絶縁破ｊａ電圧の厚み効果

絶縁破壊電圧は試料の厚みの影響を受ける。その一例を第ろ。８図～第５．川図に示す。す

なわち各温度におヽける絶縁破壊電圧強度£。〔ｋＶ／ｃｍ〕の自乗と厚みｄ〔ｒｒｍ〕の自乗との

関係を対数目盛で示したものである。これらの図からわかるように１昭綬とｌｏｇｄ＾の

関係はほぼ直線関係にあり，測定温度が変ってもほぼその傾斜は同じ程度で厚み効果は温度

に無｜詞係である。

またｊ’試料も’く？試料もともに同じような厚み効果を有しているといえる。こ０事から

ｊ）試料と（？試料の各温度におヽける絶縁破壊の機構は同じ機措にもとづくものであるといえ

－５トー

プ゛”

二二四入

－●（？試料

Ｉ●●●ｌ●●



”
〔
侃
ぞ
ｙ
八
一
”
”
哨

幻
”
〔
Ｊ
喩
〕

Ｍ
”
『

８

１

５

ぐ
～
＆

ゝ

ゝ

１

１

２３

第ろ．８図
ｄ２〔皿々

８－５１

Ｘ１０

０
０
。
ｌ
Ｏ

２

＼

２３

第ろ．９図

．５

ｄ２〔ｚｍｙ
－５

Ｘ１０

１ ２ ５５

ｄ２〔＝１１〕２

第ろ．１０図

８－５１

×１０

２ろ

第ろ．１１図

５

２
ｄ２〔＝〕

る。●

絶縁破壊電圧を１１ｋｖ，厚みをｄｍｍとすると厚み効果は実験結果からほぼ次式であら

わされる。
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０．９０．８

第３、１３図ｄ〔こ１ｎ〕

５．３．３直流絶縁破壊電界と電圧上昇速度との関係

直流電圧の上昇遥既を１６００Ｖ／ｓｅｃ，２０ＯＶ／ｓｅｃふヽよび４５Ｖ／ｓｅｃにした場合

について破壊電界を測定した。４５Ｖ／ｓｅｃの場合にはスライダックの不連続性のために電

圧上昇は階段状にたった。

第ろ。１２図は厚み０．７～０．９５ｍｍの範囲の試料について算術平均した絶緑破壊電界と砲

圧上昇速度との関係を示したものである。電圧上昇速度が増加すると破壊電圧が低下すると

いう結

らわれて訃り，電圧上昇速度が増加すると測定値はかなりばらついてその差は小さい。

第３、ｔ２図
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３．３．４分極処理を施した試料の直流絶縁破胞

つぎにあらかじめ試料に分極処理を施してかいて，その洽引心圧と同じ方向と逆方向に電

界を印加したときの破壊強度をしらべた。すなわち試料を１４０Ｃ以上の温度に加熱し，窒

温にとり出して直ちに約１０ｋＶ／ｃｍの直流限外を１０分間印加し，のち室温で一週間以上

放置した。

記述の便宜上次のように試料の名称を

定める。

（１）Ｓ一試料……分極処理電圧と同じ

方向に電界を印加して破壊試験を行

っ・たもの。

（２４Ｒ－試料……分極処理電圧と逆方

向に電界を印加して破壊試験を行っ
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たものｏ

測定の結果は第５．１ろ図に示すように

かなりばらついてその差は見出しにくい

が厚み効果を無視して０．６０～０．８５ｉＴｎｉ

に属する試料の絶縁破壊電界の算術平均

をとると第ろ。１表に示す値となる。

測定の結果を注意して検討するとＳふヽ

第ろ．１表

試料絶縁破壊電界

ｋＶ／ｃｍ

ｊ）５０．５

Ｓ４Ｚ６〃

Ｒ５０．８〃

よびｊ）試料では厚み効果がみられるが，沢試料には厚み効果がほとんどみられない。

５．４ 交流絶ほ破Ｕ電圧に及ぼす誘電余効の影響
（Ａ５）

第５ｊ４図は交流絶縁破壊電界（６０ｃ／ｓ実効値）の測定値を示したものである。交流電界

による破壊ご圧もｒ試料とく？試料とであきらかに異なり，直流電界によるものと同じくｊ）試

料の方が高い。’

いま厚み効果を無視して０．４５～０．６５

ｍｍの絶縁破壊ｔこ圧の測定値を算術平均

すると第ろ，２表に示すような値になる。

これらの値は直流絶緑破壊電界の位と比

べるかなり低いことがわかる。

実測された交流絶縁破壊の尖頭電圧は
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ｊ’試料でＩ５４ＯＶ，Ｃ？試料で１０７０Ｖである。氾圧が０から尖頭値に巡するまでの時間

は１／２４０秒であるから，かりに直線的に増加すると仮定寸ると電圧上昇速度はそれぞれ

ろ。２χ１０５Ｖ／ｃｍ・ｓｅｃおヽよび２．６×１０５Ｖ／ｃｍ・ｓｅｃとなる。前にのぺた直流電界

に訟ける測定値と比較したものが第ろ。１５図である。
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１０００

５。５絶３破Ｕと分極の反転および空間電荷との関係

ＢａＴｉＯｓ磁器に直流電界を加えると，分柩の

反転と空間電荷の移動とをひき起す。これらと絶

緑破壊電圧との関係を考えてみる。

（ａ）分極の反転

第３．１６図（ａ）に示すように分域が安定している

状態では自発分柩による内部電界は，常誘気物質

内で移動してきた空間７Ｕ荷により打ち消されて弱

められている。外部から電圧Ｆａを印加したとき

（ｂ同に示すように電界は強誘電体にも常誘電体に

もほぼ一様にかかる。（その違いは誘む率と導寵

率による。）しかし外部電界と逆向きの分域に注

目すると，外部電界がある大きさに達十るか，あ

ｅ

（Ａ５）

外部電界

㈲

ｅ

（ｂ）

第３．１６図

’’ｅｘ

るいはある時間印加されるとその方向に分極の向きが反叙ずる。＊その瞬間には第ろ。１７図

＊第４章参照

－５ｊ－

Ｆ；

：

；：

｜



（印こ示すように強誘電物質内のｌｌｉ界はその反Ｓに

より弱められるが，その代りに常誘電物質内には

より高い電界が加わるようになる。もちろんこの

状態で放置すると常誘電物質内の空間電荷が移動

してきて，自発分極による電界を弱めるので，次

第に第ろ。１６図（ｂ）と同じ電界分布に近づく。

（ｂ）空間電荷の移勁

つぎに常誘目勿質内に存在する空間電荷の移動

について考える。外部電界を加えると移勁し得る

空間７こ荷は移勁して常誘電物質内の電界強度を弱

めろように働く。強誘電物質内にも当然空間竃荷

φ

（ａ）

（ｂ）

第ろ．ＩＺ図

○

ら１

４ｓ

が存在寸るが，常誘辺物質内のそれに比べて室温では移動度が小さいのでいまは考え左ｊｌ！

以上の２つの作用を考慮にいれて絶縁破壊の実験結果を倹討してみる。

（１）ｐ試科と（？試料の絶縁破壊心界の相違は㈲の機構で説明できる。第４章で詳述するが，

Ｑ試料では外部ご界により分低され易い状態にあるために常誘奄勿質に高心界が加わ虹氏い

電界で絶縁破瑞が起る。

（２）絶縁破壊の温度特性をみるとあきらかなように，温度上昇とともにやや絶縁破壊気ヱ圧

が上昇している。この事は絶緑破辿の限構が熱的破壊ではなく，７２子雪崩の機構であること

を支持している。これらの結果はＰ．Ｈ．Ｆａｎｇ（１７ｋの実験結果とは本質白八こ異なるが，岡崎

氏川および池上氏叫等の実が詰果とは良く一致する。

また温度上昇とともに絶縁破壊電圧が上昇することは（ｂ）の機構でも説明できる。すなわち

空間電荷の移動が温度上昇とともに早くなるからである。しかしキューリ温度付近で急に絶

縁破壊電圧が低下するのはあきらかに結晶転移と関係があるのであろう。

（ろ）冗圧上昇速度を変えた場合に上昇速厦が早くなると破壊電界が低くなる。これは（ｂ）の

機構で空間電荷の移動が外部電界の変化に追随できないためと考えられる。したがって６０

ｃ／ｓの交流電界では直流電界に比べてかなり低い電界で絶縁破壊をする。

－ろ６－

／ノ
．べ

〆／／

．／／

ｊ
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・

第４章外部電界による’分極処理と残留分極

の経時変化

４．１まえがき

強誘電性磁器を圧電材料として用いる場合には分極処理を施す必歿がある。強磁性磁器を磁

化するときには短時間で処理できるが，分腿処理は従来，磁器の破壊電圧に近い高電界を加え

ても長時間を必要とする。また残留分極の経時変化は圧電特性の経時変化と直接関係があり，

これらは実用上極めて重要々問題である。

第２章おヽよび第ろ章に訃いて誘電余効の現象が分域配列の安定化と関係があることを述べて

きたが，分極処理は分域配列の安定する前に行うことがより有効であることは容易に期待でき

る。また残留分極の経時変化も当然分域配列の安定化と直接関係がある。これらの事項につい

て実験的研究を行い，定量的友取扱いを試みたので，モの結果について述べる。

４２磁器の分極処理（Ａ６）ニ

４．２．１分極処理と試料の前歴

用いた試料はＢａＴｉ０３に４≪ＣａＴｉＯ，を囚溶させた磁器で直径約１．８ｃｍ，厚み約０．１６

Ｃｍの円板試料である。＊１分極の進行過程はこの円板の径方向振動の電気機械結合係数ｋｒを

測定して比較した。＊２実験に際して試料による誤差を少なｋするために同一試料を用いた。す

乃：わち一度分極した試料は電極間を短絡してやユーリ温度以上（□Ｏ°Ｃ）にろ０分間保持し

て残留分極を消去し（以下この操作を消極処理と称する）次の実験に使用した。

岡崎氏哨の実験によれば一度分極処理を施すと磁器内部に空間電荷分詞を生じ，ヤユーリ温

度以上に加熱しても政かなか消失しないことが指摘されている。使用したＣａ入りのＢａＴｉＯａ

磁器について消極処理を施したのちの試料の前歴の影響をみるために次の実験を行った。すな

わち処女試料を１４０℃で５０分間保持し，のち取出して室温で１５分放置する。ついで１０

ｋｖ／ｃｍの電界を１０分間印加し，直ちに両電極を短絡して５分間放置して＆ｒを測定する。

再び両電極を短絡して１４０℃で５０分間保持する。この操作をくりかえし，また前と逆方向

に電界を加えてもみた。これらの結果が第４．１表に示されている。この結果からわかるように

消極処理を施すとほぼ前歴の影響はないものとみなせる。しかし残留内部電界が存在すると微

弱砲界で分極処理をするときに影響が著しいと予想されるので，５ｋｖ／ｃｍの電界について前

・ｌｃａ入りμ室温付近の温度特性がゆるやかであるので使用した。（第２章参照）
９２圧電材料の特性は＆，が重要な因子となｆＥ！９－ヲ乞くに注目した

－



と同様の実験を行った。その実験結果が第４．２表に示されている。この結果からもやは炉

しい影響はないといえる。

第４．１ｍ．第４．２表

回数／。〔ｋｃ）り㈲備考

１１６４．ろ２Ｚ５処女試料

１８時間

室温放置

２１６ろ。９２Ｚ２

ろ１６４．２２７．０

４１６４．５２Ｚ２

５１６４．５２７．０

１８時間

室温放置

６１６５．８２７．１

ア１６４．２２７．０

回数／｀，〔ｋｄり㈲備考

１１６６．８１６．６処女試料

２１６６．９１６．ろ

ろ１６６．８１６．０り逆

第４．５表

１４０℃保持時間／バｋ（ミｌり〔刃

５１６６．０２４．ろ

１１６６．０２４．１

０．５１６６．２２４．２

次に消岨処理で１４０℃に訟ける保持時間の影奄ｉをしらぺた。口

分ｉ月印加し，約１６時間経過した試料の電板を短絡して１４０℃で０．５，１Ａ－ヽよび５峙間保

持したのち１０ｋｖ／ｃｍで１０分間分極処理を施し，５分後のをｒを測定した。その結果が

第４．ろ表である。

以上の結呆からｋｒを対称とする限り１４０℃ろＯ分の加熱で充分前歴の影響を消去でき

ることを確かめ以下の実験を進めた。

４，２．２Ｓ－Ｑにおける分極処理

第４．１図は室温におけるんｒと分極時間り〔ｍｉｎ〕との関係を示したものである。分極

電圧を。２秒以上印加するときはストププウォッチで時間を測りながら手動で分極電圧を加え

た。０．１秒から１秒の間の電圧印加はフォノモーターの低速回転を利用し刷子の接触時間を

制御する特殊次スイッチを試作して分怪電圧を印加した。第４．１図に示されている恥の値

は所定時間の電圧印加後両電極を短絡し，２分間経過後の値である。また横軸は分極電圧を

印加した時間の積算である。パラメータし〔ｍｉｎ〕は試料の前歴をあらわすもので，試料

を消極処理してからの経過時間をあらわす。

第４．１図からわかるようにり力ひ」ヽさい程短時間の電圧印加で大きなら・が得られる。実

－ろ８－



紬は１０ｋＶ／ｃｍで，点線は５ｋｖ／ｃｍの分極司圧の場合であるが，電界の高い方がＱの

影響が大きくあらわれている。

１４

・趙

ｋ

●廸

０．４

０．５

０．２

０．１

０

０

０

ＯＺＣＺ・５

くΞ）：・１５

０，６０

４）．・■．１０６０

１０“

ａ

１０゛４

０

１０－’１０

－ ・ 一 一 －

１０１００

第４．１図

１０‾１

第

１０ｅ

２図

１０１１０Ｚ

ｚｐ〔□ｉｎ１

５１（レ。

１０３

１０１１♂１０’

’ｐ〔ｍｉｎ〕

４。２．３分極処理と温度依存性

第４．２図は５０℃，第４．５図は８０℃で分頓し，その温度で測定した場合のり，と分極峙

同り７との関係を示したものであるｏ第４．ろ図をみればあきらかなようにｚｃが小さいとき

には短時間の分極処理で一度んｒが飽和する傾向を示し，印加昨日が１分位になると再び増

加する傾向がある。５０℃や室温におヽいても多少この頑向力斌召められる。

また８０℃，１０ｋＶ／ｃｍで分極処理する場合には分栢時肥」が１０分以上になるとりの

－ｙツー
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・砥

●●

４

０．４

０．５

０．２

０．１

０

０．４

０。ろ

０．２

０．１

０

１

１０

５

１［

第

８０℃

ｌｏ呪。

１００

４．ろ図

１０

第４．４

５ｎ

図

１０１１０２

４，〔ｍｉｎ〕

１Ｇ０

１０３

５０Ｇｌｏｎｏ

ｔｒ〔ｍｉｎ〕

差が明瞭で芯：くなってくる。したがって８０℃程度の高温で分極処理することは試料の前歴

によらず良い方法と考えられろ。

第４．ろ図では１０２分程鹿でんｒの飽和が認められているが，低温の５０°Ｃや室温では

１０３分でも飽和するところまではいっていない。

４．２．４電圧を印加した状態におけ石ｋ「－り，特性

第４．４図，第４．５図おヽよぴ第４．６図はそれぞれ室温，５０℃訟よび８０℃において直流電

圧を印加したままでノりを測定したときのＡｒ‾り曲線であるｏ室温で分極する場合には同

一分極電圧，同一分極時間に訟けるりの値はりの小さい程大きい値を示すが，８０・Ｃで

二－４０－

ｔｃ＝１５づ一一一一７ニニ唸ニニＲ°ニニ‾４１０ｋ！／ｃ°

二旦レと司．．
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分極したときにはほとんどりによる差がなくなり，１０ｋＶ／ｃｍで分極するときには１０分

以上，５ｋｖ／ｃｍのときにはろ０分以上印加するとかえって＆ｒが低下している。
０．４

０．ろ

ぶ’

０．２

ロ．１

第４’５図ロ

０．４

４

第４．６図

０．５

０．２

０．１

０

５ １０ ５０１００

ｚｐ〔ｍｉｚｌ〕

＜ｃ＝５１Ｃｋｙ／ｃａ

‾卜‾‾゛゛‾‾ぺＳ．

ゝ

■＊ｐ〔□１ｎ〕

５００１０００

４。２．５低温の転移点と分極処理

第２．４．１節でのぺたように低温の結晶転移点を通過して武料を加熱冷却すると誘短余効の

現象を示す。キューリ温度を通過する場合と比べて自発分極の発生はなく，ただその向きを

かえるだけで容址変化から想像したところでは大きい変化は示さなかった。

第４．７図は－６０℃（９０分保持），８０‘Ｃ（ろ０分保持）ふヽよび１４０℃（ろ０分保持）

に冷却または加熱した試料を，再び室温にまで加熱または冷却してきて１０ｋｖ／ｃｍの砲界

で分極処理をしたときのりとりの関係を示したものである。この図からわかるように

－６０℃に一度冷却しても室温で４０時間放ａしたものと余り変りない結果が得られた。第

－４１－

Ｊ゛’‾‾卜‾‾゛゛こここ～－４．
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６。２．４節に述べる履歴曲線の温度特性からもわかるように低温でかなり長時間放置し；ないと

低温の変態点の影響はあらわれない。

０

ぶ０．２

０

～３

１０
’哩

１０ １０ ｌＯ’”

第４．７図

１０１ １０２１０３

Ｚｐ〔ｍｉｎ〕

４。ろ磁器の分極処理の機構（Ａ７）

４．５．１分極処理と誘電余効

ＢａＴｉＯｓ磁器はもともと等方性で，倣結晶の分極軸はまったく任意の方向をとっている

が，直流電界を加えると分域が気界方向に配列して圧電効果を示すようになる。ＢａＴｉＯｓ

単結品の分極反転については古くから数多くの研究が行われてむり．（１）１８０°の分極反転

と（２）９ひの分極回収が存在寸ることが明らかにされている。ｂａＴｉＯａ磁器に分極処理を

施す場合にも徴結晶内では同じような現象が起っていると考えられる。

田の分極反転では単位胞の大きさが変らないので機械的歪は残らないが，自発分極の向き

が変るので空間辿荷の移治を伴う。したがって分極反転を妨げるものは空間電荷による静心

的な力が考えられる。ＢａＴｉＯａ単結晶の分極反転に比べて磁器の分極処理には著しく高亀ヱ

界を必要とししかも長時間を必要とする原因はこの空間電荷の彭響にあるといえる。

（２）の分極の９００回転は単位胞のｃ軸とα軸の比が約１．０１であるので非常に大きな機械

的歪を伴う。したがって１８００の反転に比べてこの９０°の回転は起りにくいとされてい

る。

つぎに分極処理と誘電余効の関係について考えてみる。ＢａＴｉ０３磁器をキューリ温度以

上に加熱し冷却してから長時開放置した試料ほど分域配列の安定化が進んでなり，外部電界

による分極処理には長時間を必要とすることが予想される。これに反してキューリ温厦以上
－４２－

ｌｓ；／ノで：：労
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から冷却して直ちに分極処理を行うと容易に処理できることが期待される。これらは第４．２

節の実験結果により確かめられた。

４。５．２分極反転と空間ｉａ荷

分極の反収または回収を妨げているものが，その分域の自発分極による電界を中和寸るた

めに穆励してきている空間砲荷による静砲力と考えるとその空間心荷密度はほぼ２６μＣ／ｃｍ２

かあるいはそれ以下の表面電荷密度を有している。

分極を反転または回転させるには，これらの空間電荷を遠くに移励させるかあるいは空間

心荷による静二２的力に打勝って分極を反Ｓさせるだけの外部心界を加える必要がある。

いま簡単のためにこの空同心荷を外部電外により移動させるｊ乃合について考える。この

根様は丁度熱心子放射に訟けるＳｃｈｏｔｔｋｙ効果と同様に考えることができる。空間電荷を

引きとめている力は自発分極の２６μ（こ／ｃｍ２の表面ｔＪ輩ｉによるクローソカである。いま単

位格子あたりの回荷を計算するとー格子長は約４Ａであるから（４Λ）２＝１６×順一２０ｍ＾

当り２６×１０－２χ１６×１０－２ｏＣである。一句子は１．６×１０－１９Ｃであるから

１６×１０－２ｏｍ２当り０．２６ヶの心子，いいかえると約４格子当り１ヶの電子が存在する

ことになる。

ｒなる表面電荷密度（（ン’ｍ２）をもっている半径αｍの円板の中心岫上ｘなる距離におヽけ

る電界の強さは

£＝ （ブフー匹＝ム＝－）ｘｙ７ｒ干？’

（ｘ－、／７不７）

（ｚ－ｖ／″Ｆ干てｉ７）－ｅ£ｃｚｘ

－４５

（４．１）

（４．２）

（４．ろ）

（４．４）

（ｙｘ

２εΓ£ｏ

で与えられ，ポテンシャルエネルギーは

偽＝

ｅ（Ｊ

２ｅｒＳｏ

となる。外部電界によるポテンシャルエネルギーは

＜Ｐｅｘ＝一ｅ£ｃｚｘ

であるから，両者によるポテンシャルエネルギーは

９（ズ）＝－

ｅｏ

－

２εΓ£０

となる。（ｐ（＿ｘ）の最大値一？ｍを求めると

－

－

－



－９ｍ
＿＿り霧二

となり，そのときｘ―Ｘｍは

ズ爪琵三ニ
とＺｋる。

これらの模様が第４．８図に示される。

熱電子放射の場合における仕事函数に（７

対応するもの（！吟う；わかると空間電荷

が移動するときに，とび越えなければ

ならないポテンシャルの障壁の高さが

’－・ｅｘ＝ｏのときに比べて９ｒｎ．だけ低

下して（ｒ一弘）となる。

いまｒの値として自発分極２６μＣ／

Ｃｍ２の表面電荷によるターロンカに

打ち勝って空間電荷を無限遠に運ぴ去

るに妥寸る仕事と考えると，空間電荷

がトラクプされている位置ズに関係す

る。たとえばＥｒ＝４として

９

－ｙ）。ｚ

一『

ズ＝０でｒ＝１．４７ｅＶ

ズ＝４ÅでＩＦ―０．６１ｅＶ

χ＝１０Åでｒ＝０．２９ｅＶ

＊ｍ

¬

｀、ｉ

４

／１

／｜

－Ｚ。。．Ｊ

／

／

ゝ
ゝ

－

ゝ

（１＾－９）

・ － 〃 － － Ｗ － 〃 皿

ゝ

ゝ

１

・－‾

ら

第４．８図

（ｚ）

ｅｘ（＾ｘ

９（
）

（４．５）

（４．６）

１

Ｚ

）

となる。

昏ｉの値を概算してみる。ＢａＴｉＯａに比べて常誘餓勿質は誘電率が約２桁ほど低いので，

外部電界１０≪Ｖ／ｍ（＝１０ｋＶ／ｃｍ）が印加されると常誘陥

電界が加ったことになり，ｏ＝４Ａとして（４．５）式から

（ｐｍ‘・こ０．ろ４ｅＶ

なる値が得られる。

以上のべたように自発分極による電界に打勝って空間電荷を移動させるとき（Ｆ－？屁）

－４４－

／

‾ｌ゛犬（７一回マフ）

／プ

／
－

ｌ



なるポテンシャル障壁を越えねばなら忿い。逆に空間電荷はそのままで空間電荷による静電

力に打勝って分極の向きを反転させる場合にも同じように考えて（ｒ－９？泌なるポテンシャル

ほ壁を越えさせる必要があるといえる。

４。３．５分極処理の数式的取扱い

分極処理の進行状態を電気機械結合係政（り）に着目して考える。＊いま分極反収を一

種の緩和現象とみなすと次の式が得られる。

４＝私）（１－ｅ‾帥） （４．７）

ただし７・は緩和時間－Ｃ，ｋｏは到達し得る最高値である。７・は温度と電圧の関数であるばか

りでンなく，キューリ温度以上から冷却したときからの経過時間りにも依存する。‘

前節で述べた分極の機構に関するモデルから７’はつぎのように書くことができる。

ユエｊ。一苓戸 （４．８）

したがってｙがりに依存するものである。／ｊは時間の逆数の次元を有する定数でｒ一弥ｒ＝＝０

のとき分極反転の速度に対応する。単結品の分極反収の速度は印加電界が１０ｋｖ／ｃｍで

２．５〉く１０４ｃｍ／ｓｅｃ前後の値であることが知られている。いま試料の厚みを０．２ｃｍと

するとｊ＝５×１０３〔ｓｅｃ‾１〕三８ろ〔ｍｉｎ〕となる。（４．８）式を（４．９）式に

代入すると，

となる。

（ｃ，＝ｆｃ０（１－ｔＡｅｘｐ
Ｊとニｄｙ！

｀） （４．９）

外部から印加した電界と分域の分極軸とのなす角を∂とすると，その分域に対しては外部

電界は実効的にＥ－ｔＣＯＳ６となる。したがって（４．９）式におヽけろｙ）�ｉ（４．５）式から

わかるように９。，Ｚ｀石７『とする必要がある。またそのような分域は，分極軸が反転して

も分極軸方向と外部電界とは∂なる角度をもっているのでんｒへの寄与もｃｕ∂倍になる。

いま磁器内の分域の分極倣方向が全く均番に配列されているとすると分極軸の方向が電界

の方向となす角が∂と∂十ｊ∂の間にある分城は全体の

－

分極処理後の残留分極と恥，とは直線関係にあることが知てれている．（文献２０）

一４５－



ｓは０

－
ｄ∂

であり，これらの分

がこれと同じだけあるからＧへの寄与はこの２倍にＣ０Ｓ０をかけた

ｓｉｎＱＣＯＳ６ｄＯ

となる。したがって（４．９）式は

り＝快－２ｊｏ笠げｊ助ｅＪ戸［シルリ（－１と二や≠巨旦川）（４‘１０）

となる。この式は１８０ｅの分極反転のみが考慮されていて，９００の分極回転は含まれて

いない。実際に９００の分極回転は１８００の反転に比べて起りにくく僅かであるとされて

４。５．４測定結果に対する考察

第４．１図～第４．ろ図をみると０．１秒程度の電界印加時間で容易に分極される分域が存在寸

ろことがわかる。これらは空間電荷等の束縛を受けていない分岐で，たとえばたがいに反平

行な分極方向を有する小さい分域や，内部歪のためにある方向に向き易い状態にある分域痙

どが予想されろ。この事を考慮に入れて（４．１０）式を

んｒ＝ん１十んｏ（１－ｔＡｅｘｐ

のように書き改め

訃 ）
（４．１１）

（ａ）室温の場合 １１十Ａｂ＝：０．４０１・

ｋ－，＝０．０７

ｊ＝８ろ

；ｒ＝０．４８ｅｖ（自発分極２６μｃ／ｃｍ２）

９ｓ＝０．ろ４ｅＶ（ｉ０ｋＶ／ｃｍ・２６μＣ／ｃｍ２）

（ｌｉ８０°Ｃの場合ＡＩ＋４＝０．ろ０

ん１＝０●０７５

ｊ＝８ろ

ｒ＝０、４０５ｅｖ（自発分極２２μＣ／ｃｍ２）

●

「

喩 第６章参照

－４６－

／

－



●

９ｍ＝０．ろ１ろｅＶ（１０ｋＶ／ｃｍ，２２μｃ／ｃｍ２）

とおいて計算しぜ結果が第４．９図と第４．１０図に示される。計算値と実洪噸の一致は必ずし
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も良好とは言えないが，分極反５ｉの機構が（４．１０）式であらわされる緩和現象としてほぼ

説明できることを示しているといえる。

第４．６図に示すように高温で長時間分極すると４がかえって減少することは次のように

考えられる。

（１）高温で高電界のために常誘電物質内の空間電荷はか；なり移動し易くなっていて，電極界

面にまで移動して外部電界を打ち消すように働き，ＢａＴｉＯａ結品に実際にかかる電界を

低下させる。

（２）高温で高電界のために強誘電結晶内の空價丿電荷が移動して強誘電結晶にかかる電界を減

少させる。

次にｍ４．］図と第４．４図，むよぴ第４．ろ図と第４．６図から印加電圧を除去したときに起る

りの減少とりとの関係力ｚ求められる。この模様が第４．１１図と第４．１２図に示される。

以上の結果から分極処理に伴う磁器内の分域配列はほぼ次のように考えられる。

り）Ｑの短い試料（りこ１５分）では分岐配列がまだ安定化していないので容易に分極

処理により一方向に分域を向けることができるが，第４．１１図から分るように分極電圧を

切るとり（分極処理時間）にもよるが２０価～１０価のらの叔少がみられる。この減少分

は９０ｏ回転にもとづく機械的歪が充分緩和されていない部分と考えられる。

（２）りの長い試料（り～２４００分）では分岐配列が安定しているために分極処理によ

り１８０ｏの反伝をした分域もりの短吋

閻電荷の移動が終ら衣いため，分極電圧を切ると元の分域配列に戻る部分もかなりあって

んｒの減少が大きい。

（ろ）８０℃で分極処理するときには空間電荷も移動しやすいのでりご５とり～２４００

の試料はともに分極電圧を切ったときのりの減少分はほぼ同じ程度である。しかし

り＝１００分以上でもやはり１０価程度の減少がみられるｏこれはやはり強制的に９０°

回２させられた分域の一部が元に戻ると考えられる。

したがって室温分極や高温分極いずれの場合も分極処理が終ったあとの分域配列も充分安定

化したものではなく試料を放置する温度の熱的擾乱によっても再び元の配列に戻り得る分域

（主として９００回転させられたもの）があり，これが４の経時変化として観測されると

考えられる。

－４８－

●
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１４

４

０．８

０．４

０

１

１０１００ｉｎｏｉ

Ｚｐ〔！ｎｉｎ〕

第４．１１図

１０１００

第４．１２図

↓Ｊ

１０００

Ｚ。〔ロｌｎ〕

４。４残留分極の経時変化（Ａ８）Ｕ９）

４．４１測定法

磁器円板試料を多数用意し各種の分板処巧１を施し，その佼の残留分極の経時変化を観察し

た。残留分極の測定はいろいろ方法があるが，簡便なものとして円板の径方向振ｊの電気機

械結合係数を測定して判別した。試料を放置するとき両電弧を開放にした状態と短絡した状

節とでは経時変化が異々る。これは分極処理により分極電界の方向に分極指を向けられた分

教のうち，時間の経過とともに元の状態に戻るものがあってその分教の自発分極に相当する

電荷が放出されて両電極間にあらわれ，これらの電荷による電界が分極電界と同一方向の電

界を作るため，経時変化を妨げる方向に働き，両電極を短絡しておヽくとこのようなＪ界があ

らわ九心いから前者に比べて経時変化が著しいと考えることができろ。第４，１ろ図は実測結

果の一例で，分伝処理は１８ｋＶ／ｃｍ，２時間である。同図㈲は室温で放置した場合で，経

時変化に差がみとめられるが，高温に放置するとこの差は大きくなる。その一例が同図（ｂ）に

示される。４５℃訃よび６０℃で１時朗放置したのちの鮑を比較したものである。

４。４．２経時変化と枯化処理。

ほぼ純粋なＢａＴｉＯｓ磁器円板試料を用意した。寸法は直径が約ろ５ｍｍ厚みが約ろ。５ｍｍ

である。分極処理には室温分極，高温分極かよぴ電界冷却法のろ種類について行った。飽和

近くまで分極処理された磁器の諸定拙ま経時変化を示すが，適当な枯化操作を施すことによ

り安定化させることが可能である。枯化操作は６５°Ｃ，８０℃，おヽよぴ９５℃のろ通りにつ

いて行った。第４．４表はこれらの処理法と試秤番号とを示したものである。第４．１４図から
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（ｂ）測定時間

第４．１５図

１７．ｎｎ

第４．１７図まではこれらの分極処理軸よぴ枯化処理を施したあと室温で放置したときの経時

変化である。これらの結果からつぎの事がいえる。

（１）室温分極では分極電圧によりりの絶対値は異なるが経時変化はほほ同じ程度である。

（／１－２０－０，ｊ－１８－０，ｊ－１２－ｏ）

（２）６５℃２時間の枯化処理で経時変化は署しく減少する。枯化処理の温度が高くなると’ｋｒ

の絶対値は低下する。（たとえばｊ－１８－６５，ｊ－１８－８０，／４－１８－９５）
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（ろ）電界冷却法による分極処理では得られる幻の値は小さく経時変化も大きい。（Ｂ－１８－０）

Ｑ

，域
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Ａ－２１．Ａ－１２

第４．１５図

１０ｎ

£〔ｈｒ〕

ｉｎｎｎ

ｌｏｎＱ

（４）高温分極は得られる４の値も大きく経時変化も室温分極のものと比べてほとんど差が

ないといえる。（Ｃ－１８）
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４。４．５高温に保持したときの経時変１ヒ

前節にのべた測定結果からみるとんｒはほぼｌｏｇｔｉｌこ比例して減少するように見受けられ

る。しかしこれを確認するためさらに長時間にわたって実測することは室温放置の状態では

非常に長時間を妥し，室温もかなり変化して誤差を伴う。若したｒが１昭Ｚに比例すると

Ｚ→Ｏでんｒは無限大に，£→ｏｏでｋｒ→０となることになり，不合理である。した力ｋ）

て第４．１８図に示寸曲線のように変化すると考えた方が妥当であって，前節の実験では第４．

１８図の直線部分を測定しているといえる。電界冷却法によったものではんｒが時間の経過
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第４．４表

試料番号
９｀極条件枯化操作試料番号゛極堕ゴヒＬ竺感恙

電圧，温度，時間混度，時間建電圧，泌度，時山丿温度，時間

Ｓそｍ°Ｃｈｒｓ℃ｈｒｓｋＶそｍ℃ｈｒｓ℃ｈｒｓ

ｊ－２１－０２１１８２（なし）ｊ－１２－６５１２１８２６５２

ｊ‾‘２１‾８０″″ｊ７８０・２Ｗ－１２－８０゛’″〃８０２

ｊ－１８－０１８〃〃（なし）ｆｌ－１８－０１８１ろ０１（なし）

１後５０℃まで電圧印

Ａ－＼ａ～６５μ／ｙ〃６５２／？－１８－８０加したまま冷却８０２

ｊ一旧－８０

１

ノｙ〃ｚ／８０２ｃ－１８－ｎ１８８０２（し）
１は５ｏ’ｃまで電圧印｜

．■！＿１．３－９５”〃・７９５絹Ｃ－Ｉ８－８訓加したまま冷却リ０２

ｊ－１２－０

レ

２μ１７（叫
｜｜

とともに０にたら；２いで一定値に近づく傾向を

示している。〔第４．１６図参照〕

試料を高温に保持すると経時変化が促進され。な

これらの模様を知ることができる。実ぷに用い

た試料の分極処理法は第４．５表に示されている。

これらの分極処理法を施したあとの試料の

たｒのばらつきを参考のため記したものが第４．

６表である。この実装でも高温分極法と室温分

極法に比べて電界冷却法は高いりを得ること

はできなかった。

第４．１９図から第４．２ｉ１図一までは，各種の分

極法による試料を８０℃で放置したときの４

の経時変化を示したもので，第４．２２図はこれ

らをまとめて比較したものである。

これらの結果からつぎの事がいえる。

（１）室温分極と高沢分極を施したものでは最初

の１時間に約２０価程りが減少するが，そ

－５ろ

第４，１８図

ｍ４．５表

１０ｇＺ

試料番号分極処理

Ｄ－２０２０ｋＶそｍ１７℃４ｈｒｓ

£－２０２０ｋＶそｍ１７℃ｌＯｌｉｒｓ

Ｆ－２０２０ｋＶそｍ６０｀Ｃ２Ｉｒｓ

後室邑まで冷却（２ｈｒｓ）

Ｇ－２０２０ｋＶそ；ｍｌろ０で０．５ｈｒｓ

後室温まで冷却（８ｈｒｓ）

レ
レニ

ュ



第４．６表

分極後１時間経過したあとの幻＊平均値

Ｄ－２００３４５０．ろ５００．ろ５８０．ろ５９０．ろ６００．ろ６５０．ろ６５０．５７６０．３６０

£－２０’０．ろ８２０．ろ８ろ０．ろ８７０．ろ９７０．４０２０．４０６０．４１００．∠１１１０．ろ９７

Ｆ－２Ｑ０．ろ４７０．ろ５７０、５６２０．ろ７００．ろ７００．ろ７０Ｇ．ろ７１０．３７５０．ろ６５

Ｇ－２００．ろろ６０．ろろ９０．３４２０．ろ４５０．ろ４６０．３４６０．ろ４６Ｏ．£５７０．ろ４５

＊Ｄ－２０のみは分極後ろ０分後の官
０．４

の＜Ｏｔ＞２５６時間に１０侈ほど

「

減少するだけである。４

（２）電界冷却法で分極した試料

の経時変化は２５６時間経過言

しても前二者に比べてまだ安０．２

定化寸る傾向を示さない。

い
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ｌｏｎｎｎ

〔コｉｎ〕

ｉｎｎｏｎ

〔コ１ｎ〕

４。４．４直流Ｕ界を加えた枯化処理

いままでに述べてきたように枯化処理を施すとそれ以後の経時変化は著しく改善されるが

たｒの値が２０多～３５価程低下する。これを防止する目的で８０℃で枯化処丿里する際に分

極以圧と同方向にｌｋｖ／ｃｍ程度の直流電界を加えた。これは分域配列を安定化させるため

に空前電荷の移動を促進させる操作といえる。

第４．２ろ図と第４．２４図はそれぞれ室侃と８０℃で分板処理を行ったもので図中ｊ－１８－

８０－１おヽよぴＣ－１８－８０－１は枯化扱作のときに１ｋＶ／ｃｍの，またＣ－１８－８０－０．５は

－５５－

｀べこ

でこここニ｀一ヽ－～ぐこここ、－＿。

…－。
゛｀う゛べｃ－ｏ－｀－ヽ｀一一ぶ１一一。ぺｙヽ、Ｄ－２「１

ニドド、へ

ｌｌｌ９１１ －

沁
八、、

０－２０

●ｉ●１１１１１●Ｉ丿、１１１



ｈ

・・ｎ

ｋ ４

４

０．４

０．２

０

１
１０

第４．２ろ図

第４．２４図

１００

Ｚ

１〔ｈｒ〕

〔ｈｒ〕

０。５ｋＶ／ｃｍの直流電界を加えたものである。図から分るようにｌｋＶ／ｃｍの直流電界を加

えたときはり＝０．５０前後，０．５ｋｖ／ｃｍのときはん，＝０，２５前後となり，それ以後の

経時変化はかなり良いが４０日を過ぎる頃から経時変化が大きくなる。

各種の分極処理と枯化操作を施したとき使用目的によりんの値が大き過ぎることがある。

また多数の試料を用意するときんの値がかなりぱらついて，これらをある一定値に揃える必

要があるとき，試料の残留分極と逆の方向に僅かな直流電圧を印加すると比較的短時ほｊでん

の値を低めることができる。第４．２５図はその結果を示したもので，ｌｋＶ／ｃｍ，１．５１＾そｍ
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２０第４．２９０図
６０

ｚ〔２１ｎ〕

０。ろ

０．２

０．１

０

ｋ

４

おヽよぴ２ｋＶ／ｃｍの順に減少する率も大きくなる。同図の実線は最初の４を１００にとって

減少の割合を示したものである。

以上の結果からＢａＴｉＯａ磁器を圧心休として使用十るとき僅かな直流電圧９・パイフスとし

て印加しながら使用十ると経時変化を著しく減少させ，しかも高いりの位を保持すること

ができる。ただし直流バイアスは分校方向に加えろ必要がある。

４。４，５交流高電界を加えたときの経時変化

８０℃，２時間枯化処理を施した試料について２．５ｋＶ／ｃｍ，ｉｉヽよびろｋｖ／ｃｍの交流電

圧を加え七りの経時変化をしらべた。その結果かなり変化ずることがわかったが，このと

き試料は相当加熱されていて，試料の温度は表面でそれぞれ６４℃および７２℃にまで上昇

していた。内部はもっと加熱されていることが想像され，したがって経時変化の原因はこの

加熱のためとも考えられるので，試料の温度が著しく上昇しないように交流７包圧を断続して

加えてみた。印加時ｌ司と遮断時間の比を７：１８にしたとき試料の温度上昇は表面でそれぞ

れ約２４ｔ；．ろろ℃におヽさえることができた。モのときの経時変化が第４．２６図に示されて

いる。２．５ｋｖ／ｃｍの交流電界ではほとんど変化は認められていない。

つぎに誘電体損失ＩＦＩ。ｓｓを計算すると
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となる。ｔａｎＳ＝Ｏ．Ｄ５という位は微弱電界の値で，このような高電圧では，１Ｏｆ§，以上

にもなると考えられるので＊，誘電体損失はかなり大きくなる。したがって圧な磁器を振動

子として使用する場合，使用目的にもよるが，連続使用よりはパルス的に動作させる方法も

考慮に値する。

４．５．１電界冷却法と空間電荷分極

磁化方法のうち優れた方法として磁場冷却の方法がある。これと同一原理の電界冷却法で

は得られる残留分極も小さくしかも経時変化も著しいことはすでに実験的に確めた。岡崎氏

は磁器内の空間電荷分極をしらべた結果，高温で高電界を加えるとＢａＴｉＯａ結晶内にも空
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Ｉ’ｌｉｊｉａ荷分極を生じ，こｊ功顎留分極を減少させ経時変化を著しくさせることを指摘している。叫

岡崎氏は磁器内の空間電荷の振舞を分析した結果祈しい分極法を提案したＪ１２）これによる

と第４．７表に示すように分極と枯化操作とをくりかえずフ’ログクÅで分極処理を行うと非常に

第４．７表

岡崎氏の方法丿
実夕に用い

ｃ

た法

ｚ）
－

間々ｍｈｒｓｋＶ＾ｏｎｍｉｎｋＶ／ｃｍｍｉｎｋＶ／ｏｎｍｉｎｌ＾ｃｍｈｒｓ

１２０－２室温１８－１０１８－１０１８－１０１８－２－８０℃

室

丿

室温８０

１１６５℃－ｌ

ｈｒ

放置室涅－１０ｍｉｎし混一１０ｍｉｎ８〔ｔ－５ｍｉｒ１８０てト０．５ｈｒｓ放沢
（測定）（測定）

｜

（測定）

Ⅲｊ叩雙。０ヤｓ室温８０．－１ヤ１１

「

８０．一々“１影や岸‰０，Ｃ

｜

放置ｉ（測定）

Ｉ
中

５°ｃ孝郷２°‾喘１

］ふ盤゛ｏ８０１Ｃ－０や奥

Ｖ１１以下をくりかえす

ｉ

拙言ｏｌＰ竹‰，む

ⅥふＪｊ１享をくり宕ａ‾ＩＵｒｓ放置

ｊ

ｌ

ｌドッ１「‰ｃ

電圧印加のまま室辿

｜
岡崎氏の方法と分極処理の高温分極と岡崎氏の方法を

備同じで分極と

！

繰り返しエージング氾で行った。

考Ｊニ‾ジンクの｜の繰り返し
繰返し

安定で経時変化の少いものが得られると報告している。これを確認するため第４．７表に示し

た各種の分極法を行いそれらの試料の経時変化を比較した。

第４．２７図はＡ，Ｂｉｋ－よぴじ法についての測定結果で試料はＢａＴｉＯａに４？８ＣａＴｉＯ３

を固溶させたものである。同図（ａ）は分極過程，肉は室温で放置したときの測定結果である。

第４．２８図はｊとＣの分極法で分極司正を切ったときと枯化処理を行ったあとのりを示し

－ ４００Ｖｃｔの電界でｔａエｉｆｌ－Ｏ．Ｉなる値が実験で碍られている。第８章４節参照
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たものである。第４．２９図はｚ）法と普通の方法，すなわち室涅で１８ｋＶ／ｃｍ２時間分極し

た試料の８０℃におヽいて放置したときの経時変化を比較したものである。これらの結果から

つぎの事がいえる。

（１）実験に使用した試料では岡崎氏の方法も普通の方法も経時変化はほとんど変りがない。

（２）同じりの位を得るためには岡崎氏の方法によれぱか忿り長時欄の処理が必要である。

（５）高温で分極と枯化操作をくり返す方法（Ｃ法）も室温分極のβ法と比べて同じ程度

の経時変化を示す。
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４。５．２新分極法と経時変化

寸でにの・ヽ迦ようにＢａＴｉ０３系磁器には誘電余効の現象があるので，でユーリ以度以上

から冷却して直ちに分柩すると短晴朗でしかも低電界で大きいりが得られる。この分榎法

による残留分極の経時変化をしらべた。記述に便利なようにつぎのように名付ける。

（ａ）新分極

て直ちに分極処理する分極法を新分極法と名付ける。

（り普通の方法…・・一週間以上室温に放置しておヽいた試料に分極処理を寸る分極法を普通の

方法と名付ける。

第４．３０図はこれらの２つの方法による試料のんｒの経時変化を示したもので．（ａ）は室温

放置の場合である。分極電圧を切ってから１０分後と１０５分後（約７０日後）の値を比較

すると第４．８表のようになり，ほとんど同じ程度の経時変化を示すことがわかる。

第４．５０図（ｂ）は８０℃で放置したもので，第４．９表は１０分後と１０３分後（約口時悶後）

第４．８表

１０分後のら７０５分後のりｌ減少の制合

新分極法０．ろ７６０．ろ２０１５．０９６

普通の方法０．５０５０．２５５１６．５＾

第４．，９表

１０分後のり１０３分後のり減少の割合

新分極法Ｏ．ろ５５０．ろ２１９６価

普通の方法０．２９４０．２６２１０．８・石

－６１－

ｌ

』



Ｌ
’
４

ｋ

心

０．４

０．２

０

０．４

０．２

１００

づ‾－ｌｌｉ｀－Ｓ－ＺＩｒ
へＡ

（゛‾ｃ゛‾゜゜＾‾゛゛－・゛－ｓ－

ｔ４－－４

Ｂ

Ａ

Ｂ

１０１

新分極法

普通の方法

１０２１９

（ａ）

第４．ろＯ図

＆

●

１０４１０｀

４〔ｍｉｎ〕

０

１０°１０１１〔Ｆ１０３１０４

（ｂ）

第４．ろＯ図

ｊ

１０ｓ

ｒｍｉｎ〕

のｋ「の値を比牧したものである。

以上の結果から新分極法による試料の経時変化は普通の方法による試料のそれと比べて大

差ないといえる。第４．ろｉ図は新分極法による試料を８０℃で２時間枯化処理を施したあと

室温放置したときのらの経時変化を示したもので，新分極法による試料は高いりを保持

していることがわかる。

４．５．５経時変化の機構

岡崎氏によれば磁器の分極処理ならびに経時変化はつぎのように説明される。
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心

０．２

まづ外部電界を印加すると強誘電性結品内の分域は自発分極の向きが外部電界に一番近い

容易方向に向き，常誘電物質内に空間電荷分極ができる〔第４．ろ２図（ａ）〕。つぎに外頷ａ界

を取り去って放置すると強誘電性分域内でＰｓにもとづく電界により空間電荷が徐々に勁き

第４．３２図帥こ示すような－Ｐｉなる空間電荷分極を作り，几はこのために減少する。最

後には同図（ｃ）に示すように常誘電物質領域内の空悶電荷分極がなくなって安定な状態になる。

したがって予め一戸２なる分極を作ってもヽいてその状態でさらに分極処理をずる方法が岡崎

Ｂ

亀４心４４４４亀＆義あ
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１０ａ１０１
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新分極法

普通の方法

１０３

４．ろ１図

氏の提案する分極法である。

－ 外部電界

１０４１０６

ｚ〔ｎｉｎ〕

＋

８０℃２時閻枯化処理後
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ロド三回口倒
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常強誘７１１物質常
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物物
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さて前節までの測定結果からいえることは一乃の空ぶ］竃荷分低の影響は見られなかった。

いいかえると筆者の使用した磁器（ＢａＴｉ０３９６価－ＣａＴｉ０３４助ではこの－Ｐ２が

発生しないか，あるいは発生してもほとんど僅かであるといえる。＊さらにこれらの点を支

持する実験事実を述べよう。

（１）第４．ろろ図は２０ｋｖ／ｃｍで２時間分極し，８０｀Ｃで５時間枯化処理したのち翌日新分極

法で同方向に分極処理した試料の経時変化で第４．Ｏ６図の曲線ｊと比べて大差ない。前日

の分極と枯化処理で充分一応は発生している筈で，この応はキューリ温度以上に加熱

してもなかなか消失しないものときれ－Ｃいるｊｎ）この実鹸からは若しい異常は見｀られなか

ったｏ

（２）つぎに第４．ろ４図は上と同様の分極と枯化処ＪＩを施したものに翌日逆方向に分極したも

ので，曲線ｊはキューリ温度以上に加熱してから分極処罰１したもの，また曲諒剔ま消極せ

・岡崎氏も文献（２０）で（Ｂａ，ＣａＪＴ１０３系磁器でｆｔ－ｔ’２の発生が少いことを報告して

いる。
－６ろー
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ずに電界を印加したものである。第４．ろ５図と比較するとわかるように一度消極すると逆

方向に分極してもほとんど同じ程度分極され，経時変化も同じ程度に変化ずる。

曲蝕ＺＩではち，の絶対値も低く経時変化も始めは著しいが次第に一定値に落ち着く傾向

を示す。
０．３

（ろ）誘電履歴曲線の観察

岡崎氏の実装では分極直後で、

はそれほどＺ）－£履歴曲線の

非対称性がなく６５℃０．５時
０．２

問陶ヒしてのち始めて非対称

性があらわれ、この原因とし

て一応の存在を奉げている。

同様の実収をＢａＴｉＯ３９６

０
Ｓ－ＣａＴｉＯｓ４価の試料で

行ったところ分析電圧をとり

去って５分後に観察したとこ

ろすでに非対称があらわれて０．ろ

履歴曲岫の形は変らない。＊

（４）ガル・゛ノメータによる

ーたの直接観察

－たが若し存在すると寸

ると考ユーリ温度以上に加熱

してもたかなか消失しないの

で，試料をキューリ温度以上

に加熱し，それ以下に冷却す

るとき両電極間に出入する電

０．２

１０６
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室温放置

１０２１０’

４．．ろろ図

８０℃放置

句消極後逆方向に分極

×

１０１

１０４

ｚ〔応ｌｎ〕

消極せずに逆方向に分極

第

１０２１０３

４．ろ４図″

１０４

〔ｍｉｎ〕

１０ｓ

１［戸

荷をしらべると－ｊ）２の存在を確かめることができる。

ＢａＴｉＯａ９６価－ＣａＴｉＯ３４価試料では一八の存在は確認できなかったが，ほぼ

純枠なＢａＴｉＯａのなかにはー。八の存在が確かめられたものもある。その試料では１４０

第６章２節参照
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１

七
－
、
・

｀Ｃにろ０分以上保持しても室温に冷却するとりの値にして１０ｊ前後の値を示した。

以上の結果から空間電荷分極はその磁器材料の成分比，添加物の種類，焼成条件等により

影響を受けるといえる。とくにＣａＴｉＯａ４価－ＢａＴｉ０３９６価磁器は岡崎氏の指摘する

－Ｐｚの劉司電荷分極がなくこの点ではＢａＴｉＯａ磁器より経時変化の少い材料である。し

たがってりの経時変化の機揖は第４．ろ４節で述べたように分極処理により強制的に９００

回転させられた分域が時間の経過とともに元の分域配列に戻る現象といえる。

４。５．４経時変化の反応速度論的考察

Ｗ．Ｐ．Ｍａｓｏｎ剛はＢａＴｉ０３磁器の経時変化を測定しモの活性化エネルギーをＨとし

て

Ｈ 一

一 ｌｏｇｅ（

上＝Ｂｅ

いたｏん

昔）

ル

ｌｊ£

一一＝Ａｅ～ｋＴ
ｒ

ｊ？７’１ｒ２

（４．１ろ）

（４．１４）

（４．１６）

（４．１７）

７１－７’２

なる式から計算し，１９Ｋｃａｌ／ｍｏｌなる値を得ている。ｚｌとｚ２は７１と７’２なる絶対温

度で所裂の変化をする時間を示し，珀まガス定収である。（４．１ろ）式はある現象の反応

速度か温度の関数で

としてあらわされる場合に荷られるものである。剔丿比例定放である。いま第４．ろ０図と第

４．ろ１図の実測結果からＨを求めてみろと第４．１０表に示されるように経過時間により異る

ノノ０値が得られる。これはりの経時変化をたとえば一種の分域再配列の緩和現なと考える

とその緩和時定数が経過時間とともに変化して大きくなることをあらわしている。放式で，ａ

体的にあらわすと

ｋｒこＫ）一几ｌｃ‾り´（４．１５）

のような形で変化する。しかしμが一定泣ではなく経過時閲とともに変化する現象でいい

い方をかえるとある範囲に分布したμをもった系の現象と考えられる。

外部から直流電界を加えて磁器を分極するときの現象をあらわす式として（４．９）式を導

ｒ＝んｏ（１－£ｅ‾吋）

£は定数で，ｊ£は分極反ＧＩこ関する活性化エネルギーで，夕に知界が０のとき０．４８ｅＶ

－６５－

－



なる値が得られている。

いまｊ７ｊ£
－
ｒｔ

一

一

吋

とおいてｊ£を求めるとつぎのようになる。

ん
ｊＥ＝ＨＴ

Ｒ＝８．ろ×１０７ ｅｒｇ／゜Ｋｍｏ１

ん＝１．５８χ１０‾１６ｅｒｇ／゜Ｋ

ｌｅＶ＝１．６×１０
－１２

ｅｒｇ

（４．１８）

（４．１９）

ｌｃａｌ＝４．１８５×１０７ｅｒｇ

これらの位を（４．１９）式に代入するとｊ£が求められる。

ｊ£＝ｏ●ｏ４ろ５Ｘ７／〔ｅＶ）（４．２ｏ）

第４．１０表に求められたｊ£の泣か記されていろ。この結果から∠ｊ£はか々り広い範囲にわ

たって分布していることがわかる。

第４．１０表

し

り７’ｉ＝２５℃７－２＝８０℃Ｈｌｊ£

分分ＫｃｉＵｒｏｌｅＶ

０’ろ５８１２‘５２×１０２１０１２’ろ０．５ろ５

１

０．ろろ８ｉ５．０×１０３ド

辻サゼ

レ

２６×１０５１０００１８．５

１

０‘８０４Ｉ

４。６ＰｂＴｉＯａ－ＰｂＺｒＯ，系磁器の分極処理とその経時変化

ＰｂＴｉＯａ－ＰｂＺｒＯａ系ａ器（以下ＰＺＴと略称する）はＢａＴｉ０３と比べてつぎのよ

うな相異がある。

（１）抗電力が大きい。

（２）自発分極の値も大きい。

（ろ）キューリ温度が高い。

（４）ｍｏｒｐｈｏｔｒｏ戸ｉｃｂｏｕｎｄｒｙ近くの成分比を有している。

したがってＢａＴｉ０３磁器の分極処理とＰＺＴ磁器の分極処理とは同一に取り扱えない。

－６６－
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第４，ろ５図と第４．ろ６図は室温と８０℃にふヽいて分極処理をしたときの実測結果でり‾り７

ｋ
ｌ

０．６

０．４

０．２

．
’
０
ダ
／
タ

１０‾３

０．６

よ

０．４－，

０．２

１〔戸

，△

１０－＾ １０－ １０

第４．ろ５図

１０１１♂

≪ｐ〔ｓｉｎ〕

１♂

１５ｋｙ／Ｃコ
４一４ｒ万一町一一七‘ｊ゛

。，

／゛

／／

１０”’１０”’ １０・１０１

第４．ろ６図

－ ６７－

１０２１０３

＜ｐ〔ｍｌｎ〕

－・ダノ゛

／，Ｊ，

゜／ｏ＝５

｜

／
乙≪ｃ゛５７６０

ノ

８０£

か

びグ４／（゛゛．ｆだがμ゛

ｓＪ５．．て

ムレ
１で７Ｊフフ．パ‘

．．・．’゜”’ｙ／で夕″゛’

‘ｏ’°

゛≒

．″’゛
．‘へ

らφ／ｃ？

，ノ．，八’ノしへ夕

／．／が・≫ｏ

‘

●／

△

ａ’

丿ブ



の関係を示したものである。室温では５０ｋＶ／ｃｍの高電界でも実験した範囲内では飽和す

る傾向を示していないが，８０℃ではややこの傾向がみられｚｃの差はほとんどない。これ

らの実験はＢａＴｉ０３磁器の場合と同様に試料差による誤差を防ぐため１ヶの試料を用いた。

たしかにキューリ温度以上にまで加熱すると残留分極はなくなってんｒはＯになるが，

ＢａＴｉ０３の場合と異なり微弱電界で分極するとき，あるいは高電界でも短時間の印加で分

極処理をずるとき，分極処理をくりかえすと次第に分極され易くなる傾向がある。第４．１１

表はその一例である。分極処理条件は試料を１６０℃に１０分

保ちつぎに２５ＯｉＣのシリコｙ油中に１０分浸しとり出して室

温の四塩化炭素中に浸し５分後に２ｋＶ几ｍのな界で５分間分極

処理した。表に示された値は電界をとり去ってから５分後に測

定したものである。したがって第４．ろ５図の実験結果も再現性

に乏しく二度三度分極処理をくりかえすととくに分極時間の短

かいところのらは大きくなる。

Ｍ

ｓ￥

０．６

０．４

０．２

１００ １０１ １
０
２
第

１０ｊ

４．．ろ７図

第４．１＼ｍ．

分極処理回数≒

１１０．５

Ｈ１１．６

１１１．９

１Ｖ１２●４

１０４

ｚ〔ｍｉｎ〕

１０Ｓ

第４．５７図は経時変化の一例を示したもので，８〔〕℃で２時間程枯化処理を施してもなふヽ

んｒの値は４０価以上あり非常に安定なことがわかる。

第４．ろ８図は実験に用いた試料ｏりと／・ｏ温度帽生を示したものである。
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本章におヽいて得られた結果を要約するとつぎのようになる。

（１）－定気圧を加えて磁器を分極処理ずるときの分極時聞りとんとの関係を詳しくしらぺ

た。その結果，電界の強さ，分極時同かよぴ温度のみの関数ではアなく，キューリ温度以上

から冷却後の経過時間に依存することを明らかにした。

（２）このんとり，との関係を１８０℃分域反Ｓのみが起ると考え，第２章でのぺた空間電荷

の振舞を考慮して式をたて，室温と８０℃におヽけろ実測結果をほぼ説明できることを示し

た。

（ろ）誘電余効の現象を積極的に利用した新しい分極方法を開発した。

（４）残留分極の経時変化についてくわしく洲定した。両電極を開放，あるいは短絡ずるだけ

でもか乙：り経時変化か異なることを指摘し，強かな直直バイアスを加えても経時変化が署

しく軽減できることを示した。

（５）枯化処理を施すと，特性は多少低下十ろがそれ以後の経時変化は署しく改善できること

を示した。
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同電界冷却法による試料の経時変化が著しい事を示し，新分極法による試料の経時変化は

普通の方法の分極法によるものと大差ないことを示した。

（８）経時変化の実測結果を反応速度論的に整理した結果，経時変化の活性化エネルギーはか

なりの範囲にわたって分布していることを明らかにした。

－７０
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第２部

強誘電性磁器の誘電的非直線性とその応用



４

＆

第５章 緒 論

ＢａＴｉＯ，を中心とする強誘電体の誘電的非直線性を電子回路素子として使用する試みは古く

からあり。多方面にわたって研究されている。吻例を挙げると誘電増幅器。周波数変調器，パ

ラメトロン素子。叫記憶素子，エレクトロルミネッセンスの輝度制御伽あるいはパノラマ受信

機匍等がある。しかしまだ充分満足できる材料が完成さｔｌてｔヽな・マこめ１こ突用化はほとんど進んで

いない。

非直線材科として強誘電体を区別するとＢａＴｉＯｊ単繍晶と磁器とに分けることができる。

加者は矩形履歴曲線をもつので早くからスイッチング素子または記憶素子としての応用が着目

せられ，良好な特性をもつ結晶の製法が研究され，現在ＲｅｍｅｉｋａのＫＦ法Ｃ１６かもっとも良い

結品を与えるものとされている。しかしスイッチング時閥の長いことや疲労現象があるなどの

ために当初ほど期待がもてなくなり，記憶素子材料としてはその後に見出されたＧＡＳＨや硫酸

グリシンなどに注意が向けられている。ＢａＴｉＯ，磁器やこれにな似の結品を合む固溶体磁器に

は矩形状の履歴曲線を求めることはできないが。特性の揃ったものを多量につくる事が容易で

あるから実用性がある。

非直

（１）誘電率の印加電圧依存性が大きいこと

（２）誘電率の温度依存性が小さいこと

（ろ）誘電率の印加電圧による変化が可逆的でゐること

（４）経時変化が小さいこと

（１）の要求は結晶の変態点付近の温度における誘電的件質を和川することが望まれる。さら

に実用上試料の厚みが薄いことが要求される。（２）の項目は結品の変態点付近における使用を

避けることを要求するもので（１）の条件とは相容れない。しかし（１）の条件はこの稲の目的に

は絶対的なものであるので変態点付近における温度依存性を平坦にすることが要請される。こ

のためには通常二成分系あるいは三成分系からなる固沿体が利用されあわせて使用温度付近に

結晶の変態点をもってくるように配虐される。弥誘砲性を示す温度領域では分城，の反転や回転

が非可逆的であるので，（ろ）の項目は沁たされない。したがって主としてキューリ温度付近お

よびそれ以上の常誘電性の領域における特性が利用される。キューリ温度以上では強誘電性を

失うので第１部においてのべたような誘電余効の現象もなく継時変化も小さい。

キューリ温度付近の非直線性は比較的簡単な関数で近似される。実験とかなり良く一致する

―７１―
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ものに双曲線関数を用いたものがある。匈

Ｅ■＝ａｓｉｎｈ・（βむ） （５．１）

ここにαとβは温度のみに依存する材料定数である。微弱電界では電界£と電気変位朗ま比例

しその比例定数がＥｏに等しいから

１

（叩＝－
とｏ

であり，また可逆誘電率ど，はＵ－Ｅ曲線の傾斜で与えられるから

１１
て７ごｃｏｓｈ（βＤ）

となる。（５．１）と（５．ろ）とからＺ丿をが去すると

と＝（１十β‘など）’ｊ４

６

となるが・いまと’がＧの半分に等しくなる電圧を£硲と定義すると

βＥｏ£１心゜呵

が得られ（５．４）式は

と＝（１４－ろ考 ｙｙ凭

Ｅ，Ｅ：
易

となる゜“とβの代りにＥｏと£易を材料定数と考えた方が実用上便利でＪヽる。

つぎに£－£曲線の傾斜を求めると

ｄεＩＥＥ゛－恥

『１＝－ろ６，瓦（１十ろ月ｌ）・２

したがって曲線の傾斜の割合は

１

－
ε「

器＝－ろｊＦヒッ（１十ろｊｊじ）’１

―７２―

（５．２）

（５．５）

（５．４）

（５．５）

（５．６）

（５．７）

（５．８）

泰

？



●

ｊ

●

となる。（５．７）式の極大値は

（ぞシ）。，。＝－ミ
と

£沁

またそのときのバイアス電圧およびε．／６，の値はそれぞれ

（呪

≒

＝ｍａｘへ

斤
゜０．８１６

で与えられる。（５．８）式の極大値は

・１

（で

－
ｄε、、篤へ

盲）ｍａｘ°’こ瓦

またそのときのバイアス電圧およびＳｒ／Ｓ。の値はそれぞれ

（£）ｌｄＥ， ゴｋ
ま詣－・‥ヽ／ｙ

６．１１
栄）ま賃。。√ＪＦ°０．７０７

（５．９）

（・５．１０）

（５．１１）

（５．１２）

（５．１ろ）

ε，ｄ£．ｌｄε，－ａ＝Ｅ

で与えられる。第５．１図はて’ｄ£＊£．ｄＥ等を瓦の関数として図示したもので，第

ｌｄ£．
５．２図は£拠および（又‾・盲）ｍａｘの温度特性である・

実際のキヤパシタを扱う場合にはキヤパシタに加えられる眼圧Ｆと容量口こついて記述する

方が併利であるがこの場合上記の関係式においてε’をＣに・£ｏをらに・£を削こ。£Ｍ，を

Ｆ柘に書きかえるとそのまま用いることができる。

キ々パンダの誘電体損失は一般にバイアス砲圧の増加とともに減少し交流の振柵とともに増

加すろ傾向にあるが，その特性は材質その他によりまちまちであって実測によりこれを求める

しか方法がない。
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卜

第２部においては非直線材料としてのＢａＴｉａ系廸器の製法とその応用に関する研究につい

てのべる。

―７５―



第６章誘電的非直線性に及ぼす誘電余効の影響

６。１まえがき

第１部において誘電余効の現象を述べたが，これによると試科をキューリ温度以上に加熱し

て冷却してきた直後や，高電界を加えた直後あるいは室温に長時間放置したあとなどでは磁器

内部の分域配列や空間電荷分極が異なる。いまＢａＴｉＣλ系磁器に外部電界を加えたときの誘電

的非直線性にて）いて着目するとキューリ温度以下では試科の前歴によりその特性はかなり異な

り，また外部電界を加えたための誘定余効も生じて複雑な性質を示す。したがー・）て非直線素子

として使用する場合はキューリ温度付近あるいはそれ以上の温度で使用することが望ましい。

本章では誘ｔｔ劇歴曲線と容量の直流砲圧特性について誘電余効の彫柵についてしらべた結果

についてＣ７）べる。

６。２誘電履歴曲線に及ぼす誘電余効の影響

６，２．１誘電余効と履歴曲線

（ＡＩり（Ａ１２Ｊ

誘電履歴曲線を剱察するためＳこ第６．１図に示されるような良く知られた回路を用いた戸用い

た試利はＢａＴｉ０３９６１－ＣａＴｉＯｉ４１の固溶体磁器である。

まず試剔を１４０°Ｃに加熱し，室温に冷却してからの放置時阻リ，と履歴曲線との関係を求

めた。｜ケの試料でこの実験を行なうと，履歴曲線を画かしたあとで残留分極を生じ，履歴曲

線が非対称になったりする恐れがあるので，つぎのような方法を採用した。試料を１０ケ穆用

意して，どれも同じような履歴曲線を画くことを確認してからキューリ温度以上に加熱し，冷

却して放置し，適当なｆ．時間経過するごとに任意の１ヶの試料について履歴曲線を画かせた。

Ｖ
に
Ｑ
ｏ
ｎ
ｍ
ｉ
ｓ
ｉ
ｉ
ｉ

試料

第６．１図
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・・

その結果ヵ範６．２図Ｒ’示される．４の外鰐間の間は正常な履歴曲線を示すが．２４・ヽ・４８時間

経過するとかなりプ朕ぺ弓澗の履歴曲線叱移行す・ることがわかる．第２章に述べた容ＪＲの測定

ニ｀………………７．－，……ＩＩ’．・，包ニヤニ士卜丿ソヅ，ノノ．．

７誘咀余効・ｙ）垣象を砂ぬす席とと，２４時間経過七ほとんど二定値に落ちおい７いた．この相異

’……Ｊ………‘’く：ｔ・’．ｊ１；ｊ＝，ｙｊ’。ｌ・，＝く土入Ｔ＝‥‥‥‥・．・・・．．・・，’

は微弱電界によ／る測定と高電界による測定の差にもとづくものと考えられる．

・丿∧’二ド，７’．＾－・ダ，７’１，゛：Ｔで＝．｀ｙ・１７．・・・．・．・・・．・．．・
つぎにブログラ型履歴曲線り原因にづいて考祭すゐ｀．………ｊ▽・．・・・．レ

（Ｔ犬・／“言ミ頃でしご１・・・．・・．・・．・・・・，

外部ｍぬの由加にｊかねｊら云ふ誘電戚歴曲面よ御碑内｀！と存在すＳ分域り反転により串ずる．

この模様を１次元的な模型であらわでと第６．ろ図（ａ）に示される．すなわち１つの分域内の

分極は互に１８０℃異なる２つの向きをとり得るので，ポテンシャル最小の点が２つ＄＞ｌ），そ

の聞にポテンシャルの極大点が存在している．この山の高さが抗ｍ力（ｉ．）に関係する．第６．３

図（ａ）の場合ぽ左右対珈の矩形状の履沿曲線を困く．レパ‥‥‥‥‥‥‥‥‥‥

．・．．．・．．．・・．詐言ソ．，ｌ．ト．ＩＩ．べ＞

いま室温の状熊に強誘砲性磁器を充分長時開放置してお／くと第１部において述べたように，

＼≒……ヤｊ‥‥‥いづし‥フ●’●ト

●７１１たとえば微結晶粒間に存在する常誘麗物質内の空印Ｅ荷の移動等により分岐配列が安定化する．

‥‥‥‥１．丿∧ヶうしト＼∧．イ・・．・・・・．・・・・・・，

この模様を模型的に画らねすと第６．ろ図（ｂ）のよ徊乙なる．したがって外部宙界を加える前

トソミ……’．，‘一礼丿大二ｌ……ヶ・Ｊ．’‘．フルゾレ．二・・．’ト……

に存在しｉだ分極方向が娑走祖され．ボ－ｒ，ｊｙ．ｙ－＾．３＼＞

＾

分初？形が非対称に，やり履歴臨眼砲々図（ｂ）

に示されるような形になる．磁器は微結品の集合で分極軸方向も全く等方的に分布してぃるの

で．履歴曲線は第６．２図に示されろようなプロペラ型の加歴曲線になると考えられる．

さらに分極処邸を行なった試料では第６．ろ図（ｃ）に示されるような模型で．左右非対称な

履則ｈ卸ヅ聯誉ミ９｛私声述オドヤ゛門戸夥瞑“｝゛７こ・；．聯，ｊ叩（４）？分極処

ｎｌ１行ぶ逼後，ど貳壮齢／ｗ定化遥乱臨心血臨シ在オると５の雨様や示し郎ので，

㎜㎜●Ｉｒｒ●●・．Ｉｌｙ．．●Ｉ．■■

これにづいて’も癩亡示ず実験により薩かめられてぃる．＼．犬づ

●い一一●●’
丁‥‥‥‥ズニ………ｊ／｀ニ

＼こｊぐべ八ノ≒，・≒｀；’．万一／
６．２．２▽交流海電界を長時間加えたときの履歴曲１な丿

☆１………………⑤ぐ二７…………二……レノ．‥‥‥‥‥‥‥ヅｉ．

プロペラ型の履歴曲線を画く試科に１０ｋＶ／ｃｍめ交流ぶ界を加えると履歴曲線は次第に正

常な形に移行する．その模様が第６．４図に示されている．この原因は第４章でのべたように交

流高竃界のために試料が加熱され温度が上昇したためで，第４．６図に示した８０℃における分

極処理に凹する測定値からもわかるように，このような高温になろとｆｌの差がほとんどなくな

１１１｀Ｉ●．，
り，履歴曲線も正常な形となる．二丿………゜・‘・タ……７１．’ヽ’｀，’ト゛‘－

第６．５図は１０ｋＶ／ｃｍの交流厖界を１分間だけ加えて切っでから，履胆曲線が次第にプ

Ｉ●ｉＳｊ■
●●●ロペラ型に移行する模様を示したもので．１～２時間でもとの曲線に復帰することがわかる．

≒バニｌｊ二

なお履歴曲線の観測に・Ｊｔ約１秒間交流砲界を加え％秒のシャφ：－・辿唆でね六を撮うた．

‘ＴＩ‥‥‥‥‥レノ‥‥‥‥
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第６．６図は１０ｋＶ／ｃｍを１０分間加えて電界を切ったあとの模様を示したものである。試

料の温度晰郷半昇し？がこめ・交吟平界蝉鮮平存在じい吟即）騨膠響取

９自オ１戻］臨丿病ぶ祐臨。。μ勘鎚：琵岫丿鳥回鹸稲あ謡友第φロペ

■・１１１．●、゛、・ラ型になって’ゆくととがわかる。
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第６．７図はＺ。の異なる試料に直流高砲界を力日礼た直後の履歴曲線を示したものである。同

図（ａ）は５ｋＶ／ｃｍ１分間印加後に観察した曲線でね＝５分では典型的な非対称を示して

いる。／ｃ＝６０分および／ｃ＞１０‘分になるにしたがい。非対称性は少なくなりプロペラ型の

級歴曲線の形力ｉ残っている。なお履歴曲線を両かすための交流砲界は実効依で１０ｋＶ／Ｃｍで

ある。

’．・ＦＩゝ

同図（り）と（ｃ）はそｊｌンぞれ１０ｋｖ／ｃ・と２０ｋＶ／ｃｍの直流砲界を・１分間印加した直後の

履歴曲線で’，ほぽ同じような非対称な曲線を示している。詳し〈検討すると／．＞１０＊の試料で

は他のものに比べて残留分極の大きさが小さいようである。丿

第６．８図は直流電界２０ｋＶ／ｃｍを１時間加えて分極処理したのちの履歴曲線の経時変化

を示したものである。直流電界を切ってろ分後にはすでに非対称な駝歴曲線を示し，時間の経

過とともにその曲線の形が不完全ながら次第にプロペラ型に移行してゆくことがわかる。すな

わち全体としてはうに残留分極が残っており，履雁曲線もその方向にバイアスされた形を示

・尚二ｌ，万一二丿。へ・
し７い乱レ七ぶｊじ片面φ移過と共にづ

ＩＩ。・●φ｀●ＳＩ７’！。。●７ゝ’するためプロペラ型の履歴曲線に近づきん，の減少をもたらすものと考えている。

６．２レμコ誘電履歴曲線の温度特性

゛「ｆ●・〃ｉ
第６’丿図吋・荷電履町曲線の温度特性を示したものである。同図（ａ）は一週間以上室温で放

置してあった試科についての。（ｂ）は急冷処理を施した試料についての履原曲線を示したも

のである。急冷処理は試科を１２００℃に加熱し，その温度の電気炉中から室温の空気中に取

出したもので，そのあと銀電極焼付けのため試料を７００℃まで一度加熱していろ。上記の測

定は１７£極焼付け後一週間以上室温に放置しておいてから行なった。

温度特性はまず室温から－５０°Ｃの低温に下げ，つぎに１５０℃ｊ）海温ま七加熱し，ふたた

び室温にまで冷却した。第６．９図に示される結果からつぎの事がいえるｊ十

（１）急冷処理を施さない試料は室温で凡時間放置しておくとプロ４ラ型の履歴曲碑を雨くが，

急冷試料ではプロペラ型ではない。室温でさらに数ケ月放殴した声とでも同じような曲

－８ろー
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線を両くことが確認された。

（２）室淵でプロペラ型の履歴曲線を示す試料は低温に冷却して変態点を過ぎる付近から正常

な履歴曲線を画く。しかし加熱してふたたぴもとの結晶系に戻ると，もとのプロペラ型

の履歴曲線となる。

この現象はつぎのように説明できる。低混の変然点を通過すると結品系が変って自発

分極の向きが変る。したがって誘�余効の現象が生ずるが。低温のためにその緩和時間

は非常に長く郎かな時間では終了しない。すなわち分域配列も安定化せず履歴曲線は正

常型を示すが，加熱して変態点を過ぎるともとの安定な分叙配列の状態に容易に戻ろこ

とかできる。第２章や第４章の結果と一致する。

（ろ）上述の試料をキューリ温度近くまで加熱するとふたたび正常な加原曲線を匝くようにな

り，一度キューリ温度以上に加熱して室胆にまで冷却してきてもすぐにはプロペラ型の

履歴曲線を示さない。しかし急冷試料ではそのような著しい変化は認められない。

（４）写真４および６からもはっきりわかるように徐冷した試科の荊歴曲線はなだらかな形を

しているが，急冷試料のそれは短形に近い形状を示していろ。また急冷試利の抗電力£，

は徐冷試科のそれより大きいことがわかろ。

〕

吋

第６．１０図
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急冷試料
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２冷試科の内部にはかなりの歪が存在していて。この歪を緩和するために分域の内部には

１８０°壁の他に，致多くの９０°壁が存在して分域は細かく分れており，分域の反転や回転を妨

げているため見掛け上Ｅ．ｆ＞大きくなり。分域配列はこの歪のために固定化されていると考れら

れる。急冷試料の内部の分域が外部電界に対して動きにくいことは，外部ぶ界とｋ．・との関係か

らも想像できる。その一例が第６．１０図に示される。同じな界強度で同じ時間分極処理を行な

っても得られるた，の値は急冷試料の方が小さい。したがって圧電材料の製法には試料焼成時の

冷却速度には注意を払う必要がある。

６。５容量の直流電圧特性に及ぼす誘電余効の影響（Ａ肩

６．ろ．ＩＢａＴｉＯｓ磁器の特性

これについては第２章ですでにふれたが，非直線材料として使用する場合につぎのような不

都合がある。

（１）容量の直流気圧特性はその試料の前歴によって変る。

（２）亀圧印加に対して履歴特性を示す。

ｍ６．１１図は長時閥室温に放置した試料について容量の直流電圧特性の一例か示したもので，
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かなり複雑な変化をすることがわかる。第６１２図は７８°Ｃにおける特性で，同図（ａ）は同じ

方向に何回も電圧を印加した場合，同図（ｂ）は逆方向に電界を加えたときである。

４５００

ご

ふ

り４０００

ら。〔ｋｖ／ｃｍ〕

〔
戈
ご

ｃ
ｓ
］
ｉ
ｎ

雛

（ａ）

第６．１２図

（ｂ）

ＫＩ。〔ｋｖ／ｃｍ〕

６．５．２ＢａＴｉＯｓ－ＢａＳｎＯａ系磁器の特性

すでにのべたように誘砲余効の現象もキューリ温度付近ではほとんど観測されないほど小さ

くなろ。したがってその混度付近における容量の直流砲圧特性は前節でのべたような誘砲余効

の影紐を受けない。後述するようにＢａＴｉＯ，にＢａＳｎＯｓを固溶させるとキューリ温度が室泗

付近に下り，しかもキューリ温度付近の誘屯率の温度依存性がＢａＴｌＯａに比べてゆるやかにな

るので非直線材科として有用である。

いま４０℃付近にキューリ温度をもつ試料（ＳｒＳ－０１２）と１５℃付近にキューリ混ぽをも

つ試科（ＳｒＳ－０１５）を用意した。これらの試料の温度特性が第６．１ろ図に示されている。

第６，１４図は試料ＳｒＳ－０１５の容量の直流胞圧特性を示したもので，測定温度を一定に保つ

と非常に再現性の良い測定値が得られる。第６．１５図は試料ＳｒＳ－０１２の容量の直流７か圧特

性を示したもので．ＳｒＳ－０１５と比べてキューリ温度より僅か低い温度で昌定しているため

に多少の履歴が存在する。

以上の結果から非直線素子としてＢａＴｉＯ３？ｋ磁器を使用する場合，キューリぷ１厦付近ゐろい

はそれ以上の温度で使用するときには誘砲余効の彫咎はあまりないといえる。
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６。４あとがき

本章に述べた研究結果を要約するとつぎのようになる。

（１）キューリ温度以上に加熱した試料の履歴曲線は室温に放置しておくと正常な型からプ

ロペラ型に移行する。これは誘ｒｉ£余効の現象でプロペラ型の加歴曲線は分域配列の安

定化と関連があり。空間町荷の振舞等で説，明できる。

（２）キューリ温度近くの高温では空間ぷ荷の移動も大きくなり。鯉歴曲線はプロペラ型か

ら正常になる。’

（ろ）低温の変態点を通過すると齢砲余効の現象を生じ，プロペラ型から正かな型の岡歴曲

線に移行するが。その温度における分敦配列の安定化の時定数が大きいので，そのま

ま加熱して室温に戻すと。すぐにふたたびプロペラ型の加歴曲線になる。

（４）急冷処理を施した試料は内部歪がかなり存在するためプロペラ型の履歴曲線を肋・かな

い。また普通の試科に比べて矩形件が著しく眺も大きい。

（５）ｔｃの小さい試料程，僅かな直流電界で非対称の旭歴曲線を匝く。１０ｋｖ／ｃｍや

２０ｋＶ／ｃｍの直流高電界を加えるとＺ。＞１０＊分の試料でもμ。＝５分の試科とほと

んど同じような履歴曲線を雨く。

（６）充分分極した試料の履歴曲線は時間の経辺とともに非対称な加胆曲線ではあるが。僅

かにプロペラ型に移行する傾向を示す。

（７）非直線素子として使用するときキューリ温度付近あるいはそれ以上で使川するときは

誘電余効の影響はあまりないといえろ。

－９１－



第７草強誘電性磁器の誘電的非直線性

７。１まえがき

ＢａＴｉＯ３系磁器は他の物質に比べて非常に高い誘電率を有しているので，発見され↑こ当初か

らこの性質を利用したコンデンサの開発が進み。現在広く実用されている。一方この誘砲率が

外部電界により著しく変化することも知られていて。早くから周波数変調器や誘電増幅器等に。

応用する試みがなされているが。いまだに実用された例はないようである。これは材科研究が

立ち遅れていることもその一也で，有用な材料が見出された場合には他の磁性材料や半導体材

料とともに非直線素子材料として固体エレクトロニクスの重要な分野を担当するものと思われ

る。

本章においては各種のＢａＴｉ０３系磁器の試作を行ない。誘砲的非直線性をしらべた結果につ

いて報告する。従来から非直線材料として知られているＰｂＺｒ０３－ＢａＺｒ０３叫系磁器やＢａＴｉＯａ

－ＰｂＳｎａ系磁器叫についてはその成分にＰｂＯを含んでいるため，焼成時に鉛の蒸発が起り

一般に焼成は困難で再現性ある製造法の確立が望まれている。筆者はアルミナ賀二重密閉型る

つぼを用いて鉛の蒸発をほとんど抑えること・ができた。さらにＢａＴｉＱ－ＰｂＳｎａ系磁器を

ＢａＴｉＯｂ－Ｐｂｉｉ０３－ＢａＳｎＯａ三成分系固浴体とみなして非直線性の大きい材料を開発した。

またＢａＴｉＯａ－ＳｒＴｉＯａ－ＢａＳｎＣｂ三成分系固溶体でＴｉの代りにＳｎを織換するとキューリ

温度は低温側に移動し。低温の変態点が上昇するのでＪヽる成分比ではキューリ温度付近で誘砲

率の温度特性の平坦なものが期待される，

つぎにＢａＴｉＯｊ半導体を用いた障壁容量についてその性質をしらべその非直線性から一般の

半導体障壁容量と同一特性を示すことがわかった。非直線素子としてＢａＴｉＯａ磁器の薄膜化が

望まれているが，ＢａＴｉＯ３半導体と金属との接触界面に生ずるＢａＴｉ０３薄膜の利用も将来の課

題の一つでＪヽる。

７。２ＢａＴｉＯ，磁器の誘電的非直線性

ほぼ純粋なＢａＴｉひｌ磁器について誘電的非直線性をしらべた。使用した試科は筆者の試作し

たものと国産Ｍ社製とＴ社製で，公称成分その他が第７．１表に示されている。

第７．１図は測定結果の一例で，試料ＢＴＭについての特性でゐる。・４Ｆ，およびＥｓはそれぞ

―９２―

卜
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第７．１表ＢａＴｉＯ，磁器試科

試科番号主成分■試科寸法
こ昌Ｊ

，備長

ＢＴＣＢａＴｉＯｉ＋２％ｃｌａｙ２２．９０φｘＯ．６９「ｓ１１５ｏｐり１ろ４０℃

φ？２ｈｒｓ
ＢＴＭＢａＴｉＯ３＋２％ＭｎＯｊ２２．７５×０．７５１ろ１１７ｊ焼成

ＭＢＴＢａＴｉＯ・ろ０ｘ１０ｘＱ．９８１５１０７１

１・Ｍ社製
ＭＢＣＢａＴｉＯ３＋４・ｌ，ＣａＴｉＱ’ろＯＸ１０×１．０２－２２１０６ｊ

ＴＢＴＢａＴｉＯａろ０ｘ１０×１．０４－１０１２ろ’｜

｜

，●Ｔ社製

ＴＢＣＢａＴｉ・Ｏ３＋４％ＣａＴｉＯ３，５０×９．８５Ｘ１．０５ト５０１０９Ｊ

一一一一一一一一－

れＯおよび８ｋＶ／ｃｍの直流竃界を印加し１こ場合の誘ｒｔジ夥をあらわしていろ。４／ε，の値はキ

ューリ温度（１１７℃）付近で最小値（０．５５）となり，また第２変隻丿度（１５°Ｃ）付近でも極小

値〔０．７べ〕。８）を示す。他の試料にｑ，ヽてもほぽ同じような傾向を示す。第７．２図はこれらの

試科についてε８／ε，のみを示したものである。ａ’！．７．３図は温度をパラメータにとり直流電界に

対する誘泡率の変化を示したものであり図中点線はキューリ制度付近における模様を，実線は

第２変態限度付近の模様を示したものでＪヽる。これらの洲定紗１？からいえることは，結晶の転

移泗度付近で誘電率の直流電圧に対する非直線性が著しくなり，ほぽ純粋なＢａＴｉ０３磁器でも

キューリ温度付近ではかなり大きい非直線性を示すということである。

４０００

ろ０００

ｔｏ

２０００
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－５０
０ Ｓ〕

第７．１図
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沁
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り
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第７．ろ図

７。５ＰｂＺｒＯａ－ＢａＺｒａ系磁器（ＡＩろ）Ｉ

ＰｂＺｒＯａ－ＢａＺｒＯｓ系磁器のうちＰｂＺｒＯ３６５％－ＢａＺｒＯａろ５・１の前後の固浴体が室温

付近で誘電率は最大となり，誘匈的非直線性もすぐれていることが知られている皆しかしＰｂＯ

の含有量が多いため磁器焼成時にＰｂＯの蒸発が著しく，焼成が困難とされている。筆者はＰｂＯ

の蒸発を防止する二三の方法で焼成を試みたのでその結果について述べる。

７．ろ。１製造法

ＰｂＯの蒸発をあらかじめ考慮に入れて．ＰｂＯの成分を所要の化学成分比より約ろ０‘ｌ，程多

く配合して焼成を行なったが，焼成条件すなわち最高温度およびその保持時間によりＰｂＯの

蒸発量が異なり，誘雷的特性もその都度異なるものが得られｒこ。そこでＰｂＯの蒸発を防止す

る積極的な方法として特殊構造の二重密閉型アルミナ質るつぼを試作して焼成した。使用した

容器の構造寸法は第７．４図に示されている。材質はアルミナ質ですり合せ部分を充分なじま

せて二重に密閉し，とくに酸化鉛の蒸気にふれるるつぼの内外面には酸化トリアの薄層を塗布

して酸化鉛に浸されないようにした。また試料の最上部には鉛成分の過剰な試科（ＰｂＺｒ０３＋

ＰｂＯろＯＳ）を置いて容器内の蒸気圧を高めるようにした。その結果かなり再現性ある試料を

焼成することができた。

原料にはＢａＣ０３，Ｐｂ３０４および名心２を用意し７こ。磁器製造に際して原料の配合という点から

考えると次の三通りの方法がある。

―９４－
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４

（１）所要の化学成分比にＩ！ａＣ０３，Ｐｂ３０４お

よびＺｒ０，を混合して焼成する。。１ヽ

（２）まづＢａＣＯ，とＺｒＯ，とを混合。仮焼して

Ｉ

ＢａＺｒ０３を乍り。それにＰｂＯとＺｒＯ，－
－

を配合して焼成する。

（ろ）ＢａＣ０３とＺｒ０２およびＰｂＯとＺｒＯ，と

｜

をそれぞれ別々に混合，仮焼してＢａＺｒＯｂ

とＰｂＺｒＯｊを作っておき，これらを混合

して所要の成分比の磁器を焼成する。

ＰｈＺｉＯ，十ＰｂＯ

－－一一１９φ→→

第７．４図

す
り
介
せ
部
分

これらの方法のうち（１）はＢａＣＯａの分解温度＊ｌがかなり高いため仮焼時にＰｂＯの蒸発をう

ながすので望ましくない。（５）の方法ではＰｂＺｒ０３を作るときにＰｂＯの蒸発゛ｌを少なくする

ことができると一番良い方法といえる。しかしＰｂＯの蒸発が避けられないときには（２）のち法

が殼βであろう。ＰｂＯの蒸発量についての監視は焼成前後の重量を涯健することにより推定

した。１０５０℃程度の焼成測度で仮焼するとＰｂＯの蒸発がほとんどなくＰｂＺｒＯ，が得られた

ので（５）の方法で実験を進めた。しかし第二焼成は１２５０℃～１ろ５０°Ｃで焼成しないと満足

な磁器が得られなかったので．ＰｂＯの蒸発や避けることは困難であった。第７．２表は焼成温

度と試料のｊＲ量減を示したものである。

？ｒＴ７．２表からわかるように焼成前後の試科のｍ量派はＰｂＺｒＯ，の量が多い結成のものほど。

また焼成温度の高いほど大きい。これは当然ＰｂＯの蒸発のためと考えられる。

これまで述べた方法とは別に原料としてＰｂ３Ｏ４の代りにＰｂＳ０４を使用してみた。このＰｂＳＯ，

は１１００℃付近でＰｂＯとＳ０３に分解し，そのときに化学的に非常に活性なＰｂＯを発生する。叫

この性質を利用してＰｂＳ０４とＺｒＯ，を混合して焼成するとＰｂＳ０４の分解と同時にＰｂＺｒＯａＣ刀

生成が期待され，ＰｂＯの蒸発も少いことが予想される。実験の結果によればたしかに重屈

・１一般の化学沓剛によれぱＢｏＣＯｊの分解温度は１５００°Ｃ～１４５０°Ｃ

と記されている。ＢａＣＯ．とＴＩＯ，とからＢａＴｌＯ，を作るとき大原

氏の実験叫によれば６００゜ｄ～Ｚ００°ＣでＢａＣＯ，が分解しはじめ，

１２００°Ｃでほとんど完全に分解する。

・２ＦｌｄＯｆｆＭ融点は８８８°０で沸点は１４７０°Ｃである。Ｊ．ＷＭｏｌｌｏｒＲ’

によれは一時間加熱したときのＰｂＯの蒸発ｕは右表のようで

ある。岡崎氏脚の実験によればもつと著しいようである。

―９５―

ｌ”＝卜
温度ＰｂＯ蒸発ひ

７００°Ｃ０．１≫
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第７．２焼成温度と重量減

試料組成重量減（焼成温度別）．試料に合

・丹℃゜Ｃ°ＣＣＣ°Ｃまれる番ＪＰｂＺｒＯｓＢａＺｒＯａ１２５０１２７５１５００１ろ２５１ろ５０ＰｂＯ

７５７５
ｓ｀２５ｓ５．５％８．６％１２．７‘１１５．戸２６．１‘ｌ’４７．ろ ｓ

７０７０ろ０５．４５．９５．８４．ろ１５．１４４．６

６７．５６７．５ろ２．５２．６４．６４．８５．２４５．ろ

６５６５ろ５２．５５．９４．５４．５１１．４４１．８

６２６２ろ８２．１ろ．７２．２５．５１４．１４０．２

ら推定されるＰｂＯの蒸発量は小さく．良く焼き締っ７こ磁器が得られたが．電気的特性が他の

方法により焼成したものに比べて悪くバことえば誘電率の値は１桁程低い値を示しｔａｎＳ

の値も大きかった．

７．ろ。２誘な的性質

第７．５表は室温における誘電率とｚぴｌδの値を焼成温度別に示したものである。焼成混度

の低いほど，そしてＰｂＺｒＯｓの成分が少いほどｚぽｌδの値が小さい。第７．５図は１２５０℃

と１ろ００°Ｃで焼成した試科の誘電率の温度特性を示したものである。ＰｂＺｒＯａ－ＢａＺｒＯａ

系磁器ではＰｂＺｒ０３の含有量が少なくなるほどキューリ温度が低温に移行することが知られて

第７．５表焼成温度と誘電率およびｚぽ１ａ

試誘電率ｚｓδ

℃．ｌ・ｃ・Ｃ℃℃・ｃ・Ｃ・Ｃ・Ｃ・Ｃ

料１２５０１２７５１ろ００１ろ２５１ろ５０１２５０１２７５１ろ００１ろ２５１ろ５０

ｘ１０－χ１０－χ１０゛４Ｘ１０”＊ｘｉｎ－＊

７５ろ８ろ４６０２８ろ４９５２０２２６１５４８２９７２７００４４７

７０９８５１０ろ２５８０９０６６７４１９５４５８ろ８ろ２２００２８０

６７．５１９５０１１０６９７２１１２８９８２６５ろ４５１４００

６５１ろ５２１１２５１５５２９２０８２６ろ８１０５１５２７ろ２ろ６５

６２９８０１０６４１１４６８，８６４５５川２９６９８２７７０４１１
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７．５図

１０００

ｒ．＝ｉろ００°Ｃ

６５

ノ

（ｂ）
ｒ〔℃〕

いる。焼成温度が高くなるとＰｂＯの蒸発が増すために，誘電率が極大になる混度が低混にず

れていると考えられる。室温における誘電率の電圧特性の一例が痢７．６図に示されている。

以上述べたように焼成条件によってＰｂＯの蒸発訊が異なり，したがって焼成した磁器の誘

砲的特性も著しく左右された。とくに使用した原科のＺｒ０２は新日本金属株式会社の試薬一級，

品であるが，純度がかなり低いため充分満足な結果は得られなかった。
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７。４（Ｂａ，Ｐｂ）（Ｔｉ，Ｓｎ）０３系磁器（Ａ１４）

ＢａＴｉＯｉ－ＰｂＳｎＯａ系磁器は誘電率の直流電圧特性が急峻な材料として知られており
９と

くに室温付近においてはＢａＴｉＯｂ８５Ｓ－ＰｂＳｎＯ，１５Ｓ付近の成分比の固溶体が非直線性

がすぐれていると報告されている。前節で述べたＰｂＺｒＯｉ－ＢａＺｒＯｂ系磁器に比べると．ＰｂＯ

の含有量が少いので磁器焼成時の技術的困難さはかなり軽減される。その後ＰｂＳｎ０３という結

品の存否が問題とされ，最近ではＰｂＯ・ＳｎＱ．と記されている戸筆者はＢａＴｉＯｂ－ＰｂＳｎＱ

系磁器をＢａＴｉ０１－ＢａＳｎＯａ－ＰｂＴｉＱ，三成分系磁器と考え材料の試作を進めた。その結果

について述べる。

ＢａＴｉＯｂは約１２０°Ｃにキューリ温度を有する強誘電体で，ＰｂＴｉＯ，もま７こ約４９５ｃＣにキ

ューリ温度を有する強誘電体である。ＢａＴｉＯａにＰｂＴｉＣＸを添加して固さ体を作ると，そのキ

ューリ温度はＰｂＴｉｔｔをｌｍｏｌ・ｌ，添加するごとに約ろ。８ｃＣ上昇すること如知られている。

Ｃ知

Ｂａ＆ｎＯｓは室温では常誘電体で，ＢａＴｉＯｂｉこ添加するとｌｍｏｌ’ｉ．ｉｉ：つき９．２５°Ｃだけキューリ

温度を低温側に移行させる。陥ＢａＴｉ０３にＰｂＴｊ０３とＢａＳｎＯｂを混ぜた場合にも二成分系の

場合と同様に，キューリ温度の移動がみられるとすると次式により三成分系磁器のキューリ温

度が推定できる。すなわちＢａＳｎＯｊをｘｍｏ＼’ｉ，，ＰｂＴｉ（λをｙ“ｌｏ１％まぜたとするとキュー

リ温度７１は

７≒＝１２０－９．２５ズ十ろβｙ（７．１）

となる。７；が２Ｏ’Ｃ～６０℃になるようにｘとｙを計算し，ＢａＴｉＱ１００％・ＢａＳｎＯａ５０Ｓ・

ＰｂＴｉＯｊ５０Ｓを頂点とする三角図Ｒ：Ｊ）らわ

したものが第７．７図である。この図で示され

た）（印はＢａＴｉＯｂ８５１－ＰｂＳｎＯｂ１５Ｓを

からわしている。また同図で記されている点

線はＴ，を２０’Ｃとする場合の組成をあらわす

ものである。しかし磁器の焼結という点から

考えるとＰｂＯの含有量の多いものは望まし

くない。そこでＰｂＴｉＣＸは２０ｍｏｌ％以下と

して第７．４表に示される組成のものにつむで

実験を行なった。これらの試料についての誘訪

電率の温度特性と直流電圧特性の一例がそれｐｔｉｎｏｊ

－９８－

ＢａＴｉＯａ

１００

第７．７図
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第７．４表

試科番号ＢａＴｉ０３ＰｂＴｉ０，ＢａＳｎＯｂｌ；

ＰＳ５１０７６．１６ｍｏｌ％１０，０ｍｏｌ％１５．８４ｍｏｌｌ）約ろＯ°Ｃ

ろ１５６９．１１〃１５．０〃１５．８９〃ｔ§

ろ２０６０．９７〃２０．０〃１９．０ろ〃〃

６１０７９．４０・１０．０〃１０．６０〃約６０℃

６１５７２．ろ５”１１５．０ｔｒ１２．６５〃〃

６２０６５．ろＯ”２０．０〃１４．７０〃／／

ミ

ぞれ第７．８図と第７．９図に示さ６０〔〕０

れている。これらの結果から次の
り

ことかいえる。・４０００

（１）実際に。焼成された試科のキ２０００

ユーリ温度は式（７．１）で

計算された値より約ろ０％

程度高い。この結果から式

（７．１）の仮定はＢａＴｉａ－

ＰｂＴｉＱ－ＢａＳｎＯ，三成分６０００

系磁器では成立し

ない。

（２）同じキューリ温度

７・をもった磁器を

得る場合ＰｂＴｉＯｂ

成分の多いものの

方が誘電率の温度

特性が平坦である。

この事仁二成分よ

り三成分系の方が

誘電率の温度特性

が平坦になること

・ｕ

４０

－メー

－Ｑ－

４０
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を示している。しかしながらキューリ温度における誘電率の値は低くなり。非直線性も小さく

なっている。

つぎに室温より少し高いろ０℃付近にキューリ温度があるような材料を作るために前記の実

験結果を考慮に入れて第７．５表に示すような配合の試料を作り焼成した。その結果ほぽ予想通

りの試料が得られた。これらの試科の誘電率の温度特性および直流電圧特性の一例がそれぞれ

第７．１０図と第７．１１図に示されている。後述（第８章）するパラメトロン素子Ｒ’は主とし

てこれらの材料を使用した。

第７．５表

試科番号ＢａＴｉＯｂＰｂＴｉＱＢａＳｎｆｔ７；（実測値）

ＰＳ１５１０７４．５８ｍｏｌ％１０．０ｍｏｌ・ｉ１１５．４２ｍｏｌ・ｌ，ろ２°Ｃ

ＰＳ１５２０１６０．５０２０．０１９．５０１，５５

８０００

Ｑ

－５０ ０
５０

第７．１０図
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第７．１１図

゛’ヽＰＳ１５２０

ＰＳ１５１０

６０００

ＰＳ１５２０

４０００

ＰＳ１５１０

２０００｀へま、

ハ．＿．
｜



φ

７。５（Ｂａ．Ｓｒ）（Ｔｉ．Ｓｎ）０３系磁器ｔＡ１５）（Ａ１６）

ＰｂＯを含む磁器は上述したように焼成技術の点で問題があり，かなり注意して焼結しても従

来から発表されている非直線材料に比べて特にすぐれたものは得られなかった。そこでＰｂＯを

含まない磁器についてどの程度までの誘電的非直線性が得られるかを確める目的で（Ｂａ．Ｓｒ）

（Ｔｉ．Ｓｎ）０３系磁器の研究を行なった。この系についての研究報告はかなり多く発表されてい

るが戸７偽叫叫いずれも結晶学的興味が中心で，誘電的性質と相転移の関係をもとめたもので，

誘ｆｌ２的非直線性に着目したものはない。

７．５．１ＢａＴｉＯｓ－ＢａＳｎＯｓおよびＢａＴｉＯａ－ＳｒＴｉＯｊ二成分系磁器

第７．２節に述べたようにＢａＴｉＱ，磁器を中心とする磁器では誘電的非ｉｆｆｔＳ性はキューリ温

度を始めとして結晶の転移温度付近で著しい。ＢａＴｉＯｊにＢａＳｎＯｊを固酢させると第２の結

晶変態点は上昇し坤キューリ温度は降下するので，室１付近にキューリ副度をもつような固

応体を作り，その非直線性をしらべることは興味がある。また比斬のために，ＢａＴｉＯ，－ＳｒＴｉａ

二成分系磁器も焼成した。第７．６表は玲茄した試料の番号と成分比を示したものである。原科

にはＢａＣＯ３，ＴｉＯ。ＳｒＣＯ．およびＳｎＯ，を用い，所要の成分比に混合して１２５０°Ｃでろ時閥

仮焼し。本焼成は１ろ４０＊Ｃ～１４００ｃＣで２時閻行なった。

ｍ７．１２図と第７．１３図はそれぞれＳｒＳ－０１０とＳｒＳ－２５０について誘電率の温度特性

を示したものである。これらの結果から次の事がいえる。

（１）第７．１２図から明らかなようにＳｒＳ－０１０のキューリ汐度は約４８℃で，剪定召度範

囲内（－６０℃～１ろＯ°Ｃ）では第２変態点に相当でるものはえ出せなかうた。キューリ

混度付近における誘電的非直線性はＳｒＳ－２５０と比較して大きく，６８／らの最小価と

して０．４という値が得られた。ＳｒＳ－２５０と比幹してとくにいえろことは，転移点

付近におけるε８／ε。の胴度依存性がなだらかなことである。

第７．６表

組成変態点キューリ胴度

試料番号ＢａＴｉａＳｒｉｉＯ．ＢａＳｎＯｊ（実測）（計算）

一一一一

ＳｒＳ－０１０９０ｍｏｌ％０ｍｏｌ１１０ｍｏｌ１，４７．５°Ｃ４８．０℃

ＳｒＳ－１５ｎ８５１５０－１２，７９７６，５

ＳｒＳ－２５０７５２５０－４０，４２４７．４

－１０１
－
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（２）第７．１５図からわかるようにＢａＴｉＯｂにＳｒＴｉＯｂを固浴させた場合Ｒ：は。純ＢａＴｉＯ，

の温度特性をそのまま低温に移行させたものとほとんど変りがない。すなわち非直線材

料としてはあまり魅力がないといえる。

ｍ－７．１４図と第７．１５図はそれぞれＳｒＳ－０１０とＳｒＳ－２５０について温度をパラメータ

として誘電率の直流電圧特性を画いたもので。非直線素子材料としてはＢａＴｉＯａ－ＢａＳｎＯｊ系

の方がＢａＴｉＯｊ－ＳｒＴｉＯ，系よりも適している。
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７．５．２ＢａＴｉＯヨーＢａＳｎＯａ－ＳｒＴｉＯａ三成分系磁器

つぎに第７．７表に示されるような三成分系磁器について実駝を行なった。第７．１６図と第

７．１７図はそれぞれＳｒＳ－２７．５とＳｒＳ－５５の誘電率の淵度特性を示したものである。また

ｍ７．７２＜

組成変態点キューリ温度

試料番号ＢａＴｉＯｂＩＳｒＴｉＯ３『３ａＳｎＱ（突測）（計算）

－－－一一
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Ｅｓ／ぞ，く０．７のＥｓ／ε，の最小値

試料番号混度範囲とその時の温度
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第７．１６図

ｒ匹〕

心

ＳｒＳ－５５

第７．１７図

７’〔ｔ〕

第７．１８図と第７．１９図はそれぞれの試料について温度をパラメータにしたときの非直線性

を示したものである。

これらの結果から次のことがいえる。

（１）ＳｒＳ－２７．５はＳｒＳ－０１０に似た特性を有しているが，詳しく比較すると第７．８表に

示すようにＳｒＳ－２７．５の方が温度依存性の点でより優れているといえる。
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４

（２）ＳｒＳ－５５はその誘電率の温度特性からみると６８℃，２０℃および－１２°Ｃ付近に５つ

の不連続点を有しているようで，ろつの結晶変態点に対応するものと考えられる。それ

らの結晶変態点においては６８／ε。も極小値を示し。その値はそれぞれ０．６０．０．６７ｆｃ－よ。

び０．７５であった。（ただし最も低い温度〔－１２℃〕では極小値であるかどうか明らか

でない。）

第７．２０図，第７．２１図および第７．２２図はそれぞれＳｒＳ－１５０．ＳｒＳ－ろ６および

ＳｒＳ－９６についての誘電率の温度特性を示したものである。これらの図からわかるように

ＳｒＴｉ０３の含有量の多い試料，たとえばＳｒｂ－９６はＳｒＳ－１５０と似た温度特性を示し．ＢａＳｎＯｂ

の多く入った試和，たとえばＳｒＳ－２７．５はＳｒＳ－０１０と同じような温度特性を示す。また

ＳｒＳ－５５とｂｒＳ－ろ６はそれら

の中閥の特性をもっているといえ

ろ０００

る。

従来の報告によればＳｒＴｉ０３，あ２０００

るいはＢａＳｎＯ，をｌｍｏｌ％添加，４Ｊ

するとそれぞれ約ろ。２℃あるいは

９．２５°Ｃだけキューリ温度を低温

に移行させる。筆者の実験結果に

よれぱＳｒＳ－２５０とＳｒＳ－０１０

からわかるように．ＳｒＴｉＯａでは

ｌｍｏｌ％添加につき約２．９℃，

ＢａＳｎＱｓではｌｍｏｌ‘刄につき約

・７．２°Ｃキューリ温度を低下させる。

この値を用いると（Ｂａ．Ｓｒ）（Ｔｉ，

Ｓｎ）Ｏ３系磁器のキューリ温度７’。

は次のように推定することができ

る。
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るＳｒＴｉＯ，とＢａＳｎＯｊのｍｎｌ％をあ

らわす。第７．６表と第７．７表にこ

れらｑＩＴ算値と実測値が示されている

がほぼ一致していることが分る。

７．５．ろ印加直流電界とキュー

リ遡度の移動

ＢａＴｉＯ３単結晶に直流電界を加え

るとキューリ温度は高温髭に移動す

ることが知られている。脚すなわ。ち

温度の上昇度を△７｀〔℃〕，印加した

外部直流電界を£〔ｋｖ／ｃｍ〕とすると

△ｒ＝１．２～１．４Ｘ£
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なる式が成立する。

磁器の場合にも当然直流電界を加えるとキューリ温度は高温側に移行する。その一例が第

７．２ろ図に示されている。いま各試料について加えた直流電界£とキューリ温度の移動△７｀
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との関係を図示すると。第７．２４図のようになる。この結果から磁器の場合Ｒ：は組成により多

少異なるが△７’は次式であらわすことができる。

△ｒ＝０．８～１．２×£ （７．４）

第７．９表は（Ｂａ，Ｓｒ）（Ｔｉ，Ｓｎ）０３系について得られた結果を表！こまとめてみ↑こも（Ｄで。

この表からもわかるように非直線性が著しい材料ほどキューリ温度のずれも大きい。第７．２５

図はε８／Ｅｏと８ｋＶ／ｃｍの直流電界を加えたときの△ｒとの関係を図示したものである。

キューリ温度を除く他の変態点においても直流電界が加わると変態温度が高温側にずれるこ

とが観測された。しかしその量はキューリ温度におけるときほど明瞭に測定することはできな

かった。

第７．９表

試料番号ＢａＴｉ

と

ＳｒＴｉａｌＢａＳｎａ変態点゛８／６ｏ△７’
－
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ろ６９１ろ６－‘２２５７２０．７６０．６８０．４９８．１

５５９０５５－１０２４７２０．８００．７１０．５２６．４

９６８５９６－１０１５６００．７８０．６８０．４７８．８

１５０８５１５０－１２８００．８５０．６０５．０

２５０７５２５０－４０４２０．６９０．４８６．６

ＭＢＴ～１００１５１０８０．８２０．５４６．５

ＭＢＣ９６１‘：ＴｉＱ’２２１１００．９７０．５７４．４

ＢＴＭヽ１００１ろ１１７０．７６０．５５５．８

ＢＴＣ～１００１５１１８０．８８０．６０２．４
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ε，／ε，

第７．２５図

７。６ＢａＴｉＯ，半導体磁器を用いた障壁容母（Ａ１７Ｊ（ＡＩ・８）（ＡＩ９

ＢａＴｉ０３で２価のＢａイオンの代りにろ価の金硝イオンたとえばＬａ。あるいはＣｅ等でごく

わずか置換すると。室温で１０～１０Ｏｎ－ｃｍの半導休となることが知られている。㈲これに適

当な方法で整流性電極を設けると大きな障県容量が得られるので。小型大容Ｕのコンデンサと

して有望である。とくに非直線性も大きいのでこの点に着目して障雌容量を試作し。その性質

をしらべてみた。

７．６．１障壁容ｇの製造法

ＢａＴｉａ半導体磁器は普通のＢａＴｉＯ．磁器の製法と全く同じ方法で作ることができる。しか

しＢａＴＩ０３のＢｔｌイオンの代りに置換するろ価の金属イオンの量が僅か０．１・ヽ｛｝。５ｍｏｌｌ）で，そ

れ以上加えるとかえって導電性を失い，絶縁物となる。したがって微最を取扱う必要があり。

とくに原料の純度は高いものが要求される。障壁容量を作るにはＢａＴｉＯｊ磁器半導体こ整流性

町極を付ければ良い。この整流性電極はＢａＴｉＯｊ半導体がｎ型であるから理論的には仕耶関数

の大きい金屑を接触させればＬ良いのであるが，ＢａＴｉＯａ磁器の表而状態は非常に複雑でどのよ

うな金属が良いかはっきりしていない。一方非整流性電極はｌｎ－アマルガムあるいはＧａ－ア

マルガムをこすりつける方法が一番良いとされている。｛４ａ

筆者は各種の金属を蒸着法，焼付法，塗布法および鉱金法で電極付けし，一方の電極には非

整流性電極としてｌｎ－アマルガムをこすりつけ。直接整流特性を測定して整流性電極としての

可否を検討した。その結果は第７．１０表に示すとおりで。これらの試みのなかでは銀焼付砲極

―１０９―
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第７．１０表

電極整流比備考

Ａｕ蒸着６０倍士ＩＶの電流比

Ｂｉろ〃

Ｃｕ４〃

ＡＩ２０〃

Ａｇ２５〃

Ｎｉ鉱金８５〃’

Ｃｕ″ｉ２５，”

がもりとも優れた特件を示していた。岨フ。２６

図は釦電極試科の俗流性を示したものである。

７．６．２ＢａＴｉＯ半導体磁器を用いた

障壁容ｎ

半導体物理学によれば，ｎ型半導体と金属

とを接触させたときのエネルギー準位図は第

７．２７図のように示される。帥金属およびｎ

型半導体の仕事関数をそれぞれφ。およびφ。

とすると，φ。＞φ，の場合に整流性があらわ

れ，その境界面に空間砲荷層が形

成される。ｎ型半導体のドナー不

統物濃度を拓とすると，この空開

削に基づく単位面積当りの障壁容

ｅＥ，Ｅ。Ｎｉ

い慰謡飛丿

（７．５）

電極整流比備考

Ａｕ焼付ろろ倍ｔ２Ｖの電流比｝
７００℃２ｈｒｓ

Ａｇ・１５０焼付

ｔＵＰａｉｔ製

＊４８８７８０

±２Ｖの電流比

５２ろ７４
１８Ｏ’Ｃ２ｈｒｓ

４８１７５５

づ

乾燥
５８１５１５，

〔ｍＡ／ｃ�〕

第７．２６図

金屑

―１１０―

半導体（ｎ型）

ｙ‾｀Ｔ‾”

第７．２７図

一一一一ドナー準位

こよ‘ズＬム

ｌｎ

ぞ正方向

１］
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ただしｅ：ｒ１１子の電荷〔１．６０×１０゛”Ｃ〕

Ｆｄ：接触電位差〔Ｖｉ＝φ・・－φ・〕

ε，：半導体の比誘電率

Ｅｏ：真空の誘電率〔８．８５×１０１’Ｆ／ｍ〕

Ｆｂ：直流バイアス電圧〔Ｖ〕

Ｎ．４と几の値は障壁容量の直流電圧特ｔ生から求めることができる。ｆｎ７．１１表は（Ｂａ，，。７Ｃｅｏ．，）

ＴｉＱｉを用いて作った障壁容輦・とｔａｎＳの値を示しｒこものてりヽる。この知・らもねＱゐよう厦径μ趨仙抽で，

片面【ｎアマルガム電極では半サイクルの間電流が流れ５，ｊ－；Ｗｆ’ａｎＳの位は大きい。両面に銀ｍ

極を施したものでは，この種の障壁容も切哺

になるように接続されたことになりなｉｎＳの価は減少する。

第７．１１表

両面銀電極片面ｌｎアマルガム

試科番号寸法ｍｍ備考
らμ恥�ｚ㎝ａらμＦＸ�ｔａｎＳ

Ａ－１５．２×５．１×１．１６０．２２００．０６７０．４０ろ０．２２８１ｋＣ，１１°Ｃ

Ａ－２５．１×５．０７×１．２００．１９９０．０７５－－｜〃〃

７．６．ろ障壁容量の直流電圧特性

障壁容量の直流電圧特性をとる場合には，とくに整流性が函るので，測定回路に注意列

る。３？：７．２８図はその測宅回路で。試料にかかる高周波電圧は２～５ｍｖの範囲におさえた。

４。５５１４

居皆

／

ｍ７．２８図

－１１１－

∩プ

ＴＴ：：

ｍＴん｜

つ限１卜で万☆



１

０．５

０．１

－５ ０ ５１０

几〔Ｖ〕

第７．２９図

０１
５

ｇ
Ｕ
Ｄ
ｌ

１

０．５

１５

－｜ぴ

２ ０２４

几〔Ｖ〕

第７．５０図

銀焼付電極の試料に対する訟定結果の

一例が第７．２９図に示されている。

（７．５）式を書替えると

１

２（ｆｄ＋Ｋｂ）
（７．６）

となるから実測舒果から
ｊ

・とｒｂとの関係は直線となり。直線の傾斜からｊＶａが，また大一０

゛ＩＣ゛

のときの政の値からＦｄが求められる。第７．２９図の測定結果から計算されｒこ二一Ｆｂ曲線が第
Ｃ。

７．ろＯ図に図示されている。この図からｊＶｄとＦｄを求めると

几＝２．１５Ｖ

６，・こ１０００と仮定してＮｄ＝４．２５×１０２３〔１／�〕

なる値が得られる。ＢａＴｉＯａの単位胞はほぼ４Åの立方体と考えられるからその数は１．５×１０２６

１／�Ｊ）る。いまの試料ではＣｅが０．ろｍｏｌ‘ｌ・入っているから，それがことごとくドナーとし

て働くとするとその不純物濃度は４．５×１０゛ｓ１／ｍ＾となる。磁器であるために内部に存在する

微結晶粒子の境界や。結晶不整のために約２桁程小さくなるものと考えられる。

Ｆｂ＝Ｏのときの障壁の厚さは次式から求められる

（Ｆｄ十Ｆｂ）少

－１１２－

（フ．７）

（；，
０ｐ｀

二

ｉ

＞Ｔ

”゛４

Ａ／

．＿

１５０

べｔ

１０
－／

？

Ｃ

ａ・

１



上記のＦ，１とｊＶａの値を代入すると

＾＝２．２０×１０°‘〔ｃｍ〕

となり，障壁の空間電荷層Ｒ：は約１０°Ｖ／ｃｍのｌａ界がかかっていることになる。

第７．１２表は各種の電極を付けたときのＦｄ，Ｎｉおよびｄを実測値から計算したもので，整

流性の悪い砲極のものでは障壁容量の直流電圧特性が測定できなかっｒこためＦｄとｙＶｄは求められ

ていない。

第７．１２表

屯極ＣｐｔａｎＳｉ１Ｎｉｄ備考

ＬｊＫミｊ‾ＶＩ／�ｃｍ

Ａｇ焼付０．４０２０．２３５２．１５４．５×１０”２．２×１０°４１

Ｉ０．１８５Ｏ．Ｉ５ろ１．７５７．９Ｘ１０”４．８×１０“４

｜ｏ．ｉ４６１０．１４１１．２０ろ．５×１０”６．１×１０’４

Ａｇ蒸若１．４ろ１０．５１１１．６０４．６×１０“０．６×１０’４

＊４８８７

１

０．４９２０ご２４５１．６０５．２×１０”１．８×１０’４

－≫－４８１７ド）．５７５０．６００２６０１．ろＸ１０゛４１．５×１０－４

£ｒ＝１０００

Ａｕ焼付１．５２０．５８ろ・０．７００．６×１０‾‘’
と仮定し７こ。

Ａｕ２．０６０．２７７

１

０．４×１０－４

Ａｌ〃０．７５２５．２４０１．２×１０’’

Ｂｉ〃０．４４４１．５６０！２．０×１０－＊

Ｃｕ〃０．２１４１．９２０４．１×１０’４

Ｃｕ鍍金０．６８００．６８５０．５５ろ．６×１０２

１

１．ろｘ１０’

］

Ｎｉ〃１．４８００．２５８１．４０４．２×１０“０．６×１０‘４

７．６．４障壁容砥の周波数特性

障壁容量の等価回路は第７．ろ１図（ａ）のように考えることができる。Ｃ、と瓦はＢａＴｉ（＼

半導体の等価並列容量と等価並列抵抗、Ｃ。とｊ？、は障壁容量の等価並列容£ｔと等価並列抵抗で

ある。合成アドミッタンスｙを計算すると

―１１５―



ただし

ｒ＝

７｀＝

Ｃ＝

１７、ＩＳ

（ａ）

瓦

瓦

Ｃ

第７．ろ１図

（１十ｊω７ｂ）（１十ｊω７．）

１十ｊａバ｀

（ｂ）

Ｔｂ＋ｒ。－７半ω１７、７．７

（１十

１十＜ｕ＊ｒ≫

ω’｛ｒ（Ｔｂ４－Ｔｐ）－Ｔ＾－ＴｂＴ。｝

１＋ω町２

凡十鳥

１Ｔｂ
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μ
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１２）
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曹
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１

μｂ＋尺１，

Ｔｂ＝ＣｔＲｔ，，Ｔｐ＝ら尺。

瓦ｒ。十ｊｔ。７ｔ，

凡十鳥

となる。このｒを第７．ろ１図（ｂ）に示されるようなＣとｊｉの並列回路と考えると，

一
越＋Ｒ。

Ｒ拓十馬

となる。これらの式でω→０およびω→・・・の極限を考えると
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となる。これらを升１いるとＣとｊｌは次のようにあらわすことができる。

ａ十Ｑ》２でＣ。。
Ｃ＝

１十＜ｕ≫ｔ’

１ω≫Ｔ（Ｃｎ－Ｃ。。）１
－＝二二二－ニ二４－一一一一－
／１１＋ωり１（Ｒｂ十島）

ωが高くなると第２項は省略できる。これからｔａｎＳを計算すると

となる。ここで

ｔａｎＳ

ωＴ（Ｃ＜）－Ｃ。、）

－
Ｃｏ十ω≫ｒ≫ｑｘ、

ωΓ＝１

であるときにはＣとＭａδは次のようになろ。

Ｃ、十Ｇχ、゛
Ｃ＝

―１１５―

（７．１ろ）

（フ．１４）

（７．１５）

（７．１６）

（７．□）

（７．１８）

（７．１９）

（７．２０）

２

ｆａ几Ｓ＝

Ｇ－Ｃｃχ，

”
Ｃｏ－４－Ｃ。。

ｍ７．ろ２図はＢａＴｉＯｊ半導体を用いた呻堅容昂の周波数特性の一例で，チヽる。試料寸法は０．５ｘ

０．５＞ｎ。１ｃｍｆ．両面に銀砲極を焼付けｒこものであろ。ここで次のように仮定してみろ。

ｙ’゜５００ｃの測定価からｃ；＝１２９０ｐＦＲ，＝ろ。１６×ｉｎ≪ａ

／＝４．５Ｍｃの測定価からＣｂ＝２ろ９ｐＦ＆＝５ろＯΩ

（７．８）式にこれらの数値を代入すると

Ｔ＝８．１×１０”’－

となる。したがって（７．１６）の条件が成立すると周波数は

／＝万と７＝１９７ｋｃ

”

－

－

－



〔
ｄ
ｄ
ｊ
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ａ

５００

０

－ｔｒ－ｔ＾ｆ’

１０３

ｔａ＆Ｚ

ｘ。／／Ｘ

ｘ。／／八

ｌ＿＿Ｌ＿＿＿＿

１０゛

となろ。％１．３２図からＣ＝

，／で

ωＴ＝’
ｙＧχ，

となる。数値を代入すると

ωｒ＝２．ろ１

となる。し７こがって

／＝４５５ｋｃ

となり。その時のｔａｎＳは

１０５

第７．５２図

Ｃｏ十ら

１０６
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０．４

０．２
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２
ｗ
≫
；

になるところを求めるとほぼ２００ｋｃ・となりよ・くー

（フ．２１）

（７．２２）

（７．２５）

－１１６－

４
φ

２

致する。（７．１８）式からＺαａａを求めると

μ几δこ０．７

となるが，実測値は０．４２である。つぎに（７．１５）式からμｍＳが最大価となるω７を求めると
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／

（畑‰りミヤグ＝０．９４ （７．２４）

となる。

高周波領域におい七も有効に障壁容琶を利泊するためには．ＢａＴｉＯｊ半導体の抵抗率ｊりヽさ

い程よく。したがって厚みも踊いものほど良いといえる。

７．６．５・障壁容１１の温度特性

第７．ろろ図は障壁容量およびｔａｎＳの温度特性を示したものである。１２０°Ｃ付近で障堅

容丿社は極大を示すが。これの原囚はＢａＴｉＯｂのキューリ温度での異常に’よる。また同じ温度付

近でｔａｎａの値は増加するが。これはＢａＴｌＯｂ半導体の抵抗率の増加に基づくものである。

参考のために第７．ろ４図にＢａＴｉＯ，半導体の抵抗率の胞度特性を掲げておく。

ｍ７．ろ５図は混度をかえたときの障壁容ほの直流電圧特性を示したものである。この揮の

障壁容量はゲルマニウムダイオードやセレン整流器などの障壁容拾と比較して優れている点は

混度特性でＪ，つて。１００℃以上でもー作し．１５０℃にー度加熱してから室温に冷却しても特

性にほとんど変化のないことであろ。第７．ろ６図は温度を変化したときの整流特性を示した

ものである。
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第７．ろ６図

７。７あとがき

本章において得られた成果を次に記す。

（１）ＢａＴｉＯａ磁器の非直線件をしらべ，結晶転移点で非直線性の著しいことがわかったので第

２変り点の利用を検討してみた。（Ｂａ，Ｓｒ）（Ｔｉ．Ｓｎ）Ｏ３系磁器において．Ｓｎの含有量を増

すと陪２変態点は上昇する。これらの試料を用意して非直線性を測定しｒこが，キューリ温度付

近のそれには及ばないことがわかった。

（２）（ｔＳａ．Ｓｒ）（Ｔｉ．Ｓｎ）Ｏ３系磁器でキューリ温度付近の非直線件を利用するときＳｒＴｉＯａ

よりＢａＳｎＱｓを入れてキューリ沿度を低温に移動させｒこ方が良い。ＢａＳｎＯａを入れると第２

変態点は上昇するので１０Ｓ穆度入れるとキューリ況度と第２変態点がｍなって温匿依存性の

すぐれ７こものができる。

（ろ）ＢａＴｉＯｂ－ＰｂＳｎ０３系磁器ではこれをＢａＴｉＯｉ－ＰｂＴｉＯａ－ｂａＳｎＯａ三成分系磁器と

考えた万が良い。同じキューリ温度をもっ磁器ではＰｂＴｉ０３成泌移口Ｊと淵鋤宕包ま平坦になる。

（４）Ｆ流を界をかけたときのキューリ温度の移動とその温度付近の非直線性とは関連性がある。

（５）急峻な非直線性が要望されるが，これは磁器薄膜を作ることが急務で，ＢａＴｉＯ，半導体を

用いた障壁容趾で実現できる。

（６）ＢａＴｉＣｉ半導体を用いた障壁容沿は半導体物理学で示されている金属と半導体との接触理

論により説明できることを示した。

（７）ＢａＴｉＯ，半導体の障壁容８万の周波数特性は障壁容量とＢａＴｉＯａ半導体それ自身の容量をも

―１１８―
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考慮に入れることにより説明できることを示した。

なお今後に残された問題についてふれる。これまでにも述べてきたように非直線素子はそれ

が蒔ければ薄い程特性が急峻となるので。当然薄膜化の方向に進むわけで近い将来にはＢａＴｉＯ，

半４本刷Ｍｒ用いた障壁容量ばかりでなく各種半導体が使用されるものと思われる。

－１１９－



第８章チタン酸バリウム系磁器を用いた非直線

素子の応用

８。１１えがき

フェライト磁器を非直線素子として用いるパラメトロンならびに記憶素子はすでに実用化さ

れている。強誘電性磁器を用いた非直線素子のパラメトロンならびに記憶素子も同一原理で可

能であって回路的にやや異なり。非直線インダクターの場合は４端子であるが，非直線キャパ

シターの場合は２端子となる。

ま７こｂａＴｉＯｂ単結晶ではその矩形履歴特性を利用しｒこ記憶素子が開発されているが・磁器では

まだその例はない。すなわち強誘電性磁器ではある種のフェライト磁器の示すような矩形加歴

特性は現在のところ望めない。しズ・・し残留分極の存在する状態で素子の非直線性をたくみに利

川した新しい記憶素子は可能で実用性もあると思われる。

本章においては強誘電性磁器を用いた非直線素子の応用についてのべる。まづ強誘電体パラ

メトロンの発振理論についてのべ，ついで実際にパラメトロンとして釧乍させたときの特性に

ついて理論と比較対照してのべる。つぎに記憶素子への応用として原理と動作特性にづヽてのべ，

パラメトロンと結合して実際に訟作させｒこときの実験結果について記す，

８。２強誘電体パラメトロン（ａ２１）（ａ２２）

８．２．１発振理論

強磁性体や強誘砲体からなる非線型リアクタンス系におけるパラメータ励振現象については，

すでに多くの人々によって詳細に論じられており？帥強磁性材料フェライトによるパラメータ

励振作用はパラメトロンとして広範に実用されつつある。強誘電体におけるこの現象はまだ実

用の段階に至っていないが。現象そのものは強磁性におけるそれ’と全く同様である。実験を記

述するに当って必要な程度の理論的解析をまづ述べることにする。

一般に上記パラメータ励振作用は周知のとおりＨｉｌｌの方程式またはＮｉａｔｈｉｅｕの方程式

で記述することができる。パラメトロンとして重要な増幅，記憶。整形作用を行なわせるには

損失の項と非線型リアクタンスの項が必要でこれを付加したいわゆる非線型化Ｍａｔｈｉｅｕの

方程式は

ｉ十μ十（１十α十βｔ・十ｒＣＯＳ２Ｔ）ｔ＝０

―１２０し

（８．１）



であらわされる．㈲ここに１・．α．βおよぴｒはそれぞれ狂１失．同調のずれ．リアクターの非

線型度．および励振の弥さを示すパラメータと呼ばれる．強誘砲体を用いてパラメータ発振を

行なわせる場合．通常■

８．１図に示すような回路

がえらはれる。バランス型

の回路がえらばれるのは２

次侃に強い励振電圧が出る

のを防ぐためである。この

回路に成立する微分方程式

が上記（８．１）式の形にな

ることを示し，μ，α。β。

およびｒなどのパラメータ

（ａ）

第８．１図

（ｂ）

をＪヽらわす表式が材料定数とどのような関係にあるかを求めてみる。

ｆＡ８．１図においてＣｉ．６２２つの非線型キヤパシタの中点からバイアス９で圧几と励振電圧Ｆ・

を加えたとき発振により生ずるインダクタンスＬｉ．Ｌｊの両端！のｔｉｌ－圧をＦとする。発振眼圧に対

しては第８．１図（ａ）の回貯は等価的に同図（ｂ）であらわすことかできる。ここに創まｌ，およ

びじの損失をあらわす等価並列抵抗である。この図について考えると次の方程式が成立する。

ｒｙＶ十ま（ｃＦ）゜０
（８．２０

ｄＣｒｆ’Ｃ

この式はＨｉｌｌの方程式になるが励振ｆＲ圧が小さいときはＣの変化は小さいとして弓Ｔ

を無視すると

ｄ゛ｙ

Ｗｄμ

となる。ここに

１

㎜ご
Ｃ

十

１

－ｃ，

－
Ｃ尺

十 －Ｇ

１

一一Ｆ＝０
£Ｃ

―１２１―

ｄｔ．ｄｔ’

（８．３）

（８．４）

である。非線型コンデンサＣＩおよびＣ，の電圧特性が（５．６）式であらわされるものとすると，

□ 千

－



バイアス電圧ｉ１と励振電圧ＫＣＯＳ２ωｆを加えてＦ（ａ＞）なる電圧が発生するときめＣ，およぴ

Ｃ。は次式で与えられる。

ら．２°Ｃｏ｛１＋５（

Ｆｔ＋＾’ｅｃｏｓ２（ｏｔ±ｆｙ２

Ｆ凭

Ｆ。およびＦが几に比べて比較的小さいとして（

Ｃｂ＝Ｃｏ｛１十

１
で（

を用いて整理すると

１
－
Ｃ

今

ユ
Ｇ

Ｆｂ

十

几２
ｙ－

吼

＝－ろ

１

一一（４

ｙＶ２

）ｌ｝

１４

（８．５）

）ｌを展開し（５．６）式および（５．８）式

２

－
Ｃｂ

竺
喘

り－２（酉）
ＧｄｙＦｂ

となる。これを（８．ろ）式に代入すると微分方程式は

（Ｆｙ

－
ｄが

十

となる。この式において

１

－
ωＣＲ

ざ

ωｚ

＿匿

ω２

１

一一ｃｋ

゜μ

ｄＶ
－
ｄｔ

－

．ＬＣ、

＝１十≪－

１

８Ｇ６

とおくと（８．８）式は

シ

ｄＣ

（Ｊ

十

２

一一
£Ｃｂ

｛・１－

－
８

ζ
－
Ｃｓ

戸－

Ｃｂ

＝ωｔ，ωｆ＝７

べ

ー

ω２

）＝β

・ＣＯＳ２ωｔ－

ｄＣ
（＆）

ｄＣ

ｒ２

一一８Ｇ几

＾’ｂ

ＣＯＳ２ωＺ
Ｋｂ

（Ｊｙ ｝＾’＝０

＝「

μ！こ一ｌ－（１十α十βΓ十ｒＣＯＳ２７）ｒ＝０

ｄ７
―１２２―
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●

２

ｔ
ｊ

となる。発振条件を考える場合にはβ戸の項は無視することができるから

Ｆ＝ぷ‾ｉ’す（７）

とおいて代入すると

ここで

ｄリ

ー－

ｄでｌ

十（ｉ十α－一旨十ｒｃｏｓ２で）ｔ＝０

ｆ（Ｔ）＝ｅ“ｓｉｎ（で－Ｏ

と仮定して（８．１２）式に代入しｓｉｎｒ．ＣＯＳ１

１？７（λ’十び一一’一一”）ｃｏｓａ４－（２Ａ）ｓｉｎ・７＝０
４２

μΥ
－（λ’十α－て一万）ｓｉｎ・７十（２Ａ）ｃｏｓｔｆ＝０

この２式から・タを消去すると

一一一一一一一一一一一一

λｚ一万＝－（２十α）士

ム
（１十α－で）十で・

となる。発振するためにはλが実数でλ－｝が正でなけれぱならないから

すなわち

４（１十α－ど）十こ・２十α

ｒ≫

＞ａ≫十μ１
４

が得られる。（８．９）式から

ωｌ－ω言ω１ω１－ω１
α＝マー，てα＝ヱ

―１２５―

（８．１１）

（８．１２）

（８．１ろ）

（８．１４）

（８．１５）

（８．１６）

（８．１７）

（８．１８）

”



であるから発振領域は△ω＝ω，－ωとして

ド≒ごこ卜響！回（ぞーの゛

となる。（８．９）式のｒとμを採用し，かつ

とおいて

ここ二
¨万ヽでｉド涵

響いキＥづ）い子戸

となり．発振に要する最小励振電圧は△ω＝０として

したがって

眺働卜琵な几δ

２

となる。最適バイアス（ｒが最大になるバイアス）のときは（５．１２）式から

（牛／ｉｎｓｗＣａｙ“゛｀

であるからこれを用いると

呵１
一一２Ｆ易

（Ｆ，），１・
＾ｆｉＱ

（８．１９）

（８．２０）

（８．２１）

（８．２２）

（８．２ろ）

（８．２４）

となる。

発振特性を論ずる場合にはβの項を無視することはできない。この場合Ｒ：ついても文献（４５）

―１２４―

付



に詳細に論じられているが，ここでは実験との対照に便利な文献（４６）の方法にしたがっての

べる。バイアスを加えられた非線型キヤパシタの容型・が

Ｃ（Ｚ）＝Ｇ十ｃ．ｔ，．十Ｃ，ｖ。ｚ十．．‥‥． （８．２５）

の形でｊヽらわされるものとする。ｔ。は励振電圧でｔ；．＝ｙ．ｃｏｓω，Ｚとし，ろ乗以上の項を省略

すると

１１
ＣＵ）＝Ｃ。十Ｔｃ２１７十ＣｉＶｆＣＯＳω，ｚ十了ＣｊＫ＊ＣＯＳ２ω，ｆ

＝Ｇ；十△ｃ．ＣＯＳ・９ｏｔ十△Ｃ，ｃｏｓ２Ｑ｝。ｔ（８．２６）

となる。このとき共振回路にｔ／＝Ｖｃｏｓ｛―ｔ＋＜ｐ）なる振動電圧が発生すると流れる振動電

流は£〔ｃｉｔ）むｊであるから，このうち２角周波数の成分のみをとりだすと

２十諮ｅノφ¨）｝

となる。また一方振動電圧のためｃ（ｔ）はさらに変化を受けて増加する。やの増加分Ｃ’（／）は

Ｃ’Ｕ）＝―ＣｊＫ゛十ＣｉＶｃｏｓ（芒ｚ十り十まｃｙりり５（ωｄ十即）

＝△Ｃ，Ｋ≫十△Ｃ；Ｆｃｏ・５皓 ｚ十ｔｐ＾Ｈ－ＡＣ’ｉＶＣＯＳ（（Ｏｏｔ十２９・）

（Ｂ．２７）

となろ。ただし

でＪ・ろ。したがってこの容ｓ・増加と振動電圧との相互作用で

が流れろが，このうち今の角周波数の成分のみに着目すると

ノ

（８．２８）

ｊ
Ｗ〔ｃ（ｔ）ｖ：ｉなる振即七流

となる。したがってパラメトロンの安定条件を満足させる特性方程式は次のようになる。

―１２５―



べ
ノ

１

－

ω０
－

２

１

この式を図にかくと第８．２図

のようにな４す１：わち徽小振幅

の場合原点を中心とする半径

十ｊ

參心夕の円内に（会十ｙ

ω○

－

２

Ｑ）＝－パ？（仝ｒｃ゛２゛＋１ム（ｉｎ（８．２９）

十士）の点が存在すね１，

ノＴ£－ｙ－－－－，

発振するが，一度発振して大三ω，Ｃ″ＦＩ

振巾となれは原点から吾∠ｓｃｉｙド

フ

‾゜‘

だけ下にずれＡ点で交りて安

宗状態になる。これよりみる

と（パｙぴ十毒）なる

＝１－ａ″．

＝＝「

●岫ｉ
にー△ら．升－・
’４１

９
三

２

―１２６―

１！

－’－ｉ

Ｒ１

ｑ十

１

－－→皿

ω０

－

２

£

サヌセプタンスが負である場

合，小振巾ならば発振条件を第８．２図

沁・足しないが，大振巾ならば

拗足するという領域ができて三伯パラメトロン領域を生ずることがわかる。いいかえるとω。

の母い方でこの条件が猫足される。

次に弁振紺圧を求めよう。定常状態に蒼したとすると

１１

（８．ろ０）

（８．ろ１）

（号）゛ＬＣｏ’

慰

とおいて（８．２９）式に代入すると

（≪’＋３β″ｐ）一卜″＝一
子μ’゛

となる。Ｆ・についてとくと

‾‾”μ１二丿

－

”

一 一



Ｆｚ ぶ（ノぞご丁‘“″） （８．ろ２）

となる。上記解析刀・ら砂ｊらかなように，パラメトロンの発振条件ならびに発振特性はｒ，βお

よびＱ（＝か）によりて支配されるｊ

７’やβは非直線キヤパシタのバイアス特性がわかると近似的には（８．９）式から４くことも

できるが。正確な値は実験的に求める必要がある。非正潔キヤパシタは（８．２６）式であらわ

されろから，ω，の角周波数で励振された非巾線素子にωの角周波数をもつ微小振幅のｉＥ圧ｙｄ’’Ｐ’

を供給するとき流れる電流は

／＝・ｊｊ〔ｃ（ｚ）ｙｅｊ’ｔ〕

＝ｊａ》ＣｌＶｅＪ°｀ｔ十／（ω，十ω）

ツｅ／（り¨）ｚ

づ（ω・－ω）
ヤＦｅ‘ノ（“’ｃ’“）″十ｊ（２ω，十ａ・）でｙｅｙ（２”゜

－７（２ω，－ω）苧Ｆｅり（２“゜－ｏ＞）ｔ

となる。いま

とすると

ω゜
竺

２

－ δω

ω。－ωこω

となろので，第ろ項と第１項をそれぞれ選択邸定してその比を求めると

ｒ△Ｃｉ

一一－２２Ｃ’ｏ

としてｒか求まる。またω＝守一如の砲庄を供給しｒことき

り

（８．５ろ）

ノ１ラメ｝ロン発振の立上りの時定数，発振時の位相角，発振が定常状態に達したときの位

相角等も求めることができる。（付録Ｅ参照ｊ

―１２７一一



第１項：／（号－ａω）ｃ；Ｆｅバ今－ａ・）ｚ

ｓ５ａ：ｊ（弓゜ 十δω）

となり．またω＝
ろω，

－

２

第１項

仝５ｒｅｊ（？一名ω）ｇ

２

十δωの電圧を供給すると

一
・ 八寸十δω）ｃ！，ｙｅｊＣ－ｒ＊’””＾’

第５項：／（号－ａりで゛Ｊ（７‾哨ｔ

となるから（ｄ）と（ａ）の比，あるいは（ｂ）と（ｃ）の比をとると

お詰

（８．ろ４．ａ）

（８．３４．ｂ）

（８，３４．ｃ）

（８．５４．ｄ）

か求められる。例えば励張電圧を２Ｍｃとして微ｄｊ駁巾０）９９０ｋｃの信号町圧を加え７こときの

１０１０ｋｃの成分と９９０ｋｃび城が・ｔｊを・とるとｒ／２ヵ栞まり。碩１０ｋｃμ証汝加えたときの９９０ｋｃの戊分と佩］ｋｃ

のｆ冽刎Ｊ肢たときの９９９ｋｃの成分の比をとるとβが求まる。

８．２．２非線型￥ヤパシタの材質と松造

パラメータ猷振に関する実験には第７章で述べたＢａＴｉ０３系磁器を使用したが，比較的良い

結果が掲られたのは（ｉｉａ，Ｐｂ）（Ｓｎ，Ｔｉ）Ｃｉ系磁器でここではこの固浴体に関する実験結集

について述べる。

一般にパラメ・トロン素子に要求される特性は（８．１７）。（８．１９）．（８，２２）および（８．ろ２）

式からわかるようにｒが大きく（？の大きいことである。ま７こβは発振するときの過渡状態に関

係する因子，すなわち演算速度を左右するもので，適当な大きさが望まれる。

さて試料の構造であるが，厚みは可能なかぎり薄くして使用するので電極面積はできる限り

小さくしないと容量は影大となる。インダクタンスに直径１４ｎｉｎのフェライトコアを用い，励

振周波数を２Ｍｃ前後としたので，キヤパシタの容量は１５０～１５０ｐＦになるように加工し

た。初誘な牢の値は５．０００～１０．０００でゐつたので，厚さ０．２ｍｍ程度に研彫したａ器の両

面に銀電極を焼付け，ダイヤモンドカッターでー辺約ｌｍｍの角板に切断して使用し７こ。リー

ド線のとりつけ方としては第８．ろ図に示すような程々の方法を採用した。（ａ）は銀電極にｎ７

―１２８―

ｔ，。



接リード線を半田付けする方法．（ｂ）は銅板上に磁器をおき適当な治具を用いてリートｒ線を

圧若し，アラルダイトのような接着剤でモールドする方法．（ｃ）は上面の平たい鉛釘を用い

て上と同様にモールドする方法．（ｄ）ガラス管内に納めたもの．（ｅ）は銅板と銀箔を用い

てモールドしたものである．銅板や銅棒を用いろのは熱の放散をよくするためである．

８．２．ろ素子のｒ．βおよびく？の測定

前記の廻勁にしたがい第８．４図に示すような回路を用いて試科のｒとβを測定した。すな

わち試料にＤＣバイアスと約２Ｍｃの励振隋，圧を印加し。秘準信号発生器ＳＧから高抵抗μを

辿して微小振帆の９９０ｋｃを供給し，選択哨巾器ＳＡにより１Ｇ１０ｋｃと９９０ｋｃを斑択増

巾してその比よりｒを求めた。またβの酔定にはＳＧよりろ０１０ｋｃと９９０ｋｃｍ給した場

合のそれぞれの９９０ｋｃを求めてその比をどた。厚み約０．２°１１・ＦＩ泡が１４０Ｖの試科に対
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／

するｒおよびβの測定結果の一例を第８．５図と第８．６図に示す。比較のｒこめ（８．７）および

８．９）式を用いω＝ω，として下記により計算しｒこ値を点線で示した。

ｒ＝－ 余⑤

β″＝－

．１

一一－

８ＧＩ／ｂ

（

ぐ澗レｌ‾「゜優

乳ご亀（９完）

（８．ろ５）

（８．ろ６）

両者の一致はかなり良好で近似的にはこれらの式を用いて差支えないことがわかる。最適バイ’

アス（ｒが最大になるバイアス）に対しては（８．２ろ）式を川いて

γ＝

－
・乃

－

２

β’＝
ろ

ー－
１６

と

‰

ユ

哨

すなわち’上記のｆｙ，＝１４０Ｖの試料に対しては

ｒ＝０．００６２Ｆ。

β’＝０，０００００９６
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Ｈ）
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４

１

’ｉ／Ｆ１４を変数と考えた方がより普遍的な関係式で与えられることになる。

４Ｓ

次にく？の測定であるが，第８．７図に示

すように試科にＤＣバイアスおよぴ励振砲

圧を加え，Ａ．Ａ・を測定端子としてＱメ

ータや測広インピーダンスブリッジにより

く？を沁定することができるｊ芒誘電体のく？

はフェライトのそれと比べて一般にかなりバイ脆

高いが、ＱＱ｀・小さいものでも微小電圧用真

空仙仰、圧計を併川してＱメータによりかな

り正確に（？の値を求めろことができろ。励

振を約２ＭｃとしＩＭｃ前後で肪定したＱ

およびＣの励振砲圧特性をＤＣバイアスを

励振電源

－

第８．７図

Ａ″

パラメータとして示したものか３－８．８図で函る。Ｃの増加分はＦｊに比伊すろ筈で。実験納采

ではＫ・の小さい範囲でこの傾向がみられ，４の大知ヽところではじの値が低下している。この

原因は発熱による淘度上昇と考えられる。

８．？．．４発振。特性

！ｎ８．９図に示す回路により一定周波数で励斟電圧を聚ヽ化する方法を用いて測定した発振特

性の一例を堡８．１０図に示す。同図ではＤＣバイアスをパラメータにとってある。使用した

試料の厚みは約０．２ｍｍ・ＦＩ石は１４０Ｖでフェライトコアー（ＴＤＫ－ＭＤ－１４，く？～１５０）を使

用したか，£１と＆（吊８．１１図参照）の帽互誤４係数は１にならないので£において電圧降

下を生じＣＩとＣ２に加わる電圧は励振の電源電圧より低くなる。実際に芦科に加わる電圧は第

８．１２図のような回路で測定した。前述のように発振が開始すると突効容糸が増加するので

三値領域は低周波側に２Ｆヽらわれる。第８．１ろ図は同じ試料のＤＣバイアス８０Ｖにおける発

問ぷ圧の測定結果でＪヽるが。発振周波数一定の曲線はおおむね平行な啼Ｑ群となる。ｍ８．１４

図はＤＣバイアス８０Ｖのときの発振特性を示すが，発振領域中に記入した数字は第８．１ろ図

のが今群より求めた発振電圧を示すもので，励振周波数一定の坦合は励振電圧とともに増大し，

また励振電圧一定の場合は周波数の高い侃が最低で，低周波側に行くほどおおひね直線的に高

くなる。これらは前記の解析結果より予想されるものとよく一致する。すなわ１ニ，発振に要する

命 平衝回路として強い励抜電圧がＡ，Ａ’端子にでないように考慮してある。
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Ｃ．こ１０ＯｐＦ

Ｃ’～１２ｐＦ

Ｖ．Ｖ．の入力容量

ころ５ｐＦ

第８．１２図

Ｃ

最小励振電圧は（８．２４）式より（？＝

４５として
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となるが，Ｆ・の大きいところではく？２の項は近似的に無視できるので

ω 一一４曳
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となる。つぞ＝２０ＶおよびろＯＶにおける帥はそれぞれ０．０８７および０．１５で３５８．１４図

，２

から求めた値はそれぞれ０．０９４および０．１４である。
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２０Ｖ．く？＝４５とすると．

Ｆ一々＝・５４Ｖ

となり。第８．１４図からは５１～５９Ｖとなる。

次に発振砲力であるが第８．１４図からもあきらかなように発振電圧が励振電圧の２～４倍も

大きいぴ）で。励振電圧のみから計算される消費電力の１．５倍ｙヽろ倍程度の屯力が消費されるこ

と比なる。たとえばく？＝ろＯと仮定すると上記の試料で励振電圧のみにもとづく誘電体損失は

ｒ＝２ｘ÷ωｃｙ，”ｘ・Ｊ・＝
１

－
ろ０

ωＣμ

となり，ω＝２ｎ－Ｘ２×１０’．Ｃ＝１０‘ｌ°Ｆとすると岩が１０Ｖのとき８．４ｍＷとなる。

発振亀圧による消費電力を考睨するとこ

の・１。５ヽろ倍程度の電力が消費され

ることになる。ｍ８．１５図は消叩電

力を測定するのに使用した回路で，励

振回路と発振回路を同時に同調させた

とき山汀似からみたパラメトロン回路

が純抵抗となることをＪ利用したもので

函ろ。第８．１６図はこの回路による

実訟結果の一伊１で，実測結果は上記の

概算値より相当大きくなっているが，

これはフェライトコアの消費電力も同

時に測定していること，および高電圧

－ － 一

第８．１５図

では両者の（？の値がさらに低下すること等にもとづくものと考えられる。

８．２．５考察

ＢａＴｉＯｂ系磁器非直線素子を用いたパラメトロンでは２Ｍｃ程度で励振する場合ＤＣバイア

ス５０ヽ・１２０Ｖの範囲で，励振電圧１０Ｖで充分発振し発振電圧も無負荷で２０ヽ・５０Ｖが得

られるので，充分劇１作させ得る。しかし消費電力がフェライトに比べて著しく大きく（フェラ

イトでは１０ｍＷ程度）現在のところでは実用性は全くないといえる。う半導体の障壁容量

を用いたパラメトロンは非直線性も大きく，消費電力も小さい（ｉｍＷ以下）ので有望で。
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２０

人
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！ＶＣ
吟
２

とくにきわめて高い周波数でも発振が確認されておりメーザ匯ｉ係にも使川されている。ただ経

済的問題と安定度の問題が残されている。ＢａＴｉＯ３半導休の障壁容量を月１いたパラメトロンに

ついても実験を行なったが。発振と同時に発熱のために啼壁力蜃均されるようで，安定な発振

状態は確認できなかった。

８。５記憶素子への応用収ろ）

強誘電体を用いた記憶素子としてはすでに単結晶ぴ）矩形状船歴特性を用いるものが知られて

いろ。磁器は単結晶のような矩形履歴特性を望むことができないのでこの方面の応用はほとん

ど考えられていなかった。最近フェライト磁器を用いて残留ａ化と非直線性とを巧みに利川す

る全く新しい方法か考案された戸これと同じ原即で残留分極と非ｉｌ線性とを利用すれば強誘
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・性磁器でも充分その役割を果す可能性がゐる。従来の記憶装置は主としてパルスで如作させ

る方法で，チヽるが，これに対して新しい方法は位相を利用するものでとくにパラメトロン回路に

適したもので函る。筆者は材料的な面からどのような特性の材科がこの記憶素子に適するかを

見出す７こめの基礎的実験を行なった。

８．ろ。１動作原理

強誘拓性磁器は一般に第８．１７図に示すよう

な旭歴特性を有しており。ある方向に分極電圧を

加えると電圧をとり去っても残留分極が残りキュ

ーリ温度以上に力Ｅ熱する等の処理を施さない限り

相当長時間保持される。今残留分極ＡあるいはＢ

の状熊に残留分極のある試料に周波数。／／２の高

周波電圧を印加すると分極はそれぞれ鯉歴曲線の

Ａ’－Ａ一八″一八－Ａ″あるいはが－ｉＪ－Ｂ″－Ｂ－

Ｂ’に沿うて（ｍ８．１８図参照）周波数／／２で

変化する。その際分極の変化に対応しｒこ電荷の移

勁。すなわち充放電電流が流れ直列に抵抗を挿入

すオ１ぱその両端には電流に比例した電圧があらわ

ｊｌる。Ａ点およびＢ点の近傍における印加電圧£

と分極Ｐとの関係が簡単に

ＰＡ＝ａ＋ｂＥ－ｃＥ”

ｆＢ＝－ａ十占£十Ｃ£２

とＪヽらわせるものとする。ただしａ＞０，ｂ＞０，ＯＯとする。

であるとき
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Ｐｂ＝（－Ｏ十手ム１；）十ｂｔ，ｃりぺｙｚ十ぞ£’ｓＣＯＳｍｔ

となり分極の変化に対応して流れる砲流はそれぞれ
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となる。すなわち周波数／／２の成分は互に同相に函らわれるが。周波数／の成分は互に逆椙

にＪヽらわれる。この模様がｍ８．１８図に示さ１１る。（８．４４）式であらわされる歪波か同図

で実線で示され，倍調波の，／欣分を蚕択して取り出でと点線に示でようなものが得られる。こ

のノ‘成分をパラメトロンの入力に加えると位相は弁別ぷｈ．ｚ・・つ増巾されろ。

次に書込みの方式についてのべろ。こ１１には次の２和かが考えられる。

（１）交流方式（二周波法）

（２）直流方式

（１）の交流方式ａ二周波法ともいわれるり）で，記憶オベき信号（周波数／）と／／２の周
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／

波数の交流を重畳すると／の位相Ｒｒよって缶８．

１９図（ａ）（ｂ）に示すような歪波ができる６図

からめきらかなように正方向と負方向の振巾の大

きさが異なるので．この歪波を数サイクル以上磁

器に加えると同図（ｃ）に示すようにある特定の

方向に分極され．／‘の位相により互いに逆方向にて
ー£●

残留分極を生ずることになる．
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なる位相に号を互いに逆方向のパ

ー
直流に変換して磁器に加える方；

式である。バラメトロｙからの位と

相信号を直流に変換する回路と゛

しては７ことえば第８，２０図の

ような回路を用いればよい。同

図でＢパラメトロンはＪヽる標準

の位相で発振しているパラメト
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Ｓ

ロンである。いま記憶すべきＡパラメトロンの信号がＢの位相と同位相であるか逆位相である

かによってそれぞれＣ端子かｊ゛ヽろいはＤ端子に正の直流が得られる。すなわち互いに１８０°位

相の異なる信号が柊性の異なる直流信号に変換される。さらに書込みを能率よく面・作させろた

めにこの直流信号に高周波亀圧をｍ畳する方法も考えられている。

８．３．２記憶素子の特性測定法

記憶素子の面作特性を屏定するために次の乃法を採用した。

（１）書込みには直流電圧を用いる。

（２）読出しには５００ｋｃと１０００ｋｃの二重発振器＊の５００ｋｃ成分を試料に加え，発生す

る高調波の１０００ｋｃ底分を選択測定する。

（ろ）選択測定し７こ

１０００ｋｃは二重発振器

イッビり゛ツス醇定器

の１０００ｋｃと位相を比

較する。

実験に用いた回路は第

８．２１図に示すような

もので，この図におけろ

インピーダンス測定器の

プ・ツク図が第８．２２

図に示してある。

ｍ８．２２図において

ａ，ｂ端子に加えられた

入力はある周波数成分の

ａ

ｂ

付録Ｆ参照
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みが選択増巾器ＳＡで受信される。いまｅ．ｆ端子の・圧をそれぞれ

ｅ端子・・・・£ｌＣＯＳωＺ．ｆ端子・・・・£２ＣＯＳ（ωｔ＋＜ｐ）

とおくと

となり

乗算回路皿の入力

乗算回路Ｍ２の入力

Ｅ。ＣＯ＊・１０ｔｘＡｊＣＯ＊｛＜ｏｔ＋（？）

£ｌｊ４ω（Ｘｉ，ＣＯＳ（ω４十ｙ）

ＭＩの出力
ミ１£１£２｛ＣＯＳ（２ωｆ十Ｑ）十むり５９７｝

Ｍ２の出力
－７£’１£・２｛ｓｉｎ（２ｏ）ｔ十〇十ｊｉｎり

（８．４５）

（８．４６）

（８．４７）

となる。ｒ７・１とｍ２は乗算回路ＭＩとＭ２の増幅度である。し↑こがりて直流増巾器ＤＣＡの出力は

ｃ端子
ｍ，（４

２

Ｅ，Ｅ，ＣＯＳ９

ＴＴｂｄｚ
ｄ端子Ｔ£１£２ｓｉｎＱ）

（８．４８）

となる。ただしｄｌとｄ２はＤＣＡの増巾度でＪヽる。これらの出力をブラウン管オツシログラフ

のｉｌｌｃＷｉと水平袖に入れると，まヽらわれるスポットの拉置からａとｂ端子入力の位相関係を判

別することかできる。

たとえば

ｏ°（ψく９ｎ°のときスポット位置は炉１象限

ｂ端子入力が１８０°異なるとき（９＋１８０）となり肌ろ象限

にあらわれることになる。またスボフトの位置はａ入力を一定にしておけばｂ入力の大きさに

関係するからあらかじめ較正しておけばｂ入力の大きさも測定できる。

さて第８，２１図の回路で。切換スイッチによりまヽる大きさの直流電圧を数秒聞加えて試料

に書込みを行ない，次に切換スイッチを断にして５００ｋｃの読出し電圧を印加する。このとき

この読出し電圧中に含まれる高調波分が諏定回路に入らないように平衡型回路としてある。し

―１４２―
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－



軸

たがりて試科も特性のそろつ７こものを２ヶづつ用意しｒこ。

８．５．ろ記憶素子の特性

記憶素子に川いられる材料に望まれることはつぎのとおりでＪヽる。・

（１）適当な抗砲力を有すること。すなわち余り大きいと信号の書込みがひつかしい。小さい

ときは記ｔ肋丿失われ易くなる。

（２）残留分極が大きい必要はないが，その付近での脛歴曲線の曲りが大きいものほど良い。

（ろ）誘叱率の温度依存性が小さく，経時変化も少いことが９ほれる。

（１）と（２）の条件からキューリ温度より低い制度で使用し，誘電率の直流電圧特性がなるべ

く急峻であることが望ましい。

ＢａＴｉ０３単結晶はパルス方式には用いられるが，位相方式では次の即由で好ましくない。

（１）読出しのとき残留分極近傍のまがりか小さいため小さな励振では限足な出力が偲られな

い。抗電力を越える程の大きな思匯ぐでは記，憶が破壊される。

（２）特性の揃ったものヤ多恨に製造することが防器に比べて田難である。

以上の諸点を考吏に入れて第８．１表に掲げた試料を火験に供しｒこ。これらの試料の誘電率

の訓度特性が第８．２ろ図に示される。各試料についての醇定結果の一伊が第８．２４図と原

８．２５図に示される。これらは書込みの直流砲圧をパラメータにとって出力電圧と読出し１１ヱ

圧とのＦ係を示したもので，チヽる。

ｃｎ８．ｉ表

組成丿

試料番号」キューリ温度

ＢａＴｉＯａＢａＳｎＣｉＰｂＴｉａ１
－－〃〃・－－

ＰＳ－１５７０１５１５１約２５°Ｃ

ＳＯ－ろ１０７６．１６１ろ。８４１０

１

。４５〃

ｓｏ－６１０７９．４０

１

１０，６０１０

１

”７８ｚ’

Ｂ
１

１００１００，”１１７〃

これらの測定結果から次のことがいえる。

（１）実験に供した４種類の試料のうちで同じ読出し砲圧に対する出力砲圧はＢ一試科が一番

大きい。

－１４ろー



（２）しかしＢ一試料は抗電力がか

なり大きいので。低い書込電圧では８０００

満足な結果が得られない。

（ろ）他の試科はキューリ温度を低｀４゛

詰に移行させているので・抗電力の４０００

価はＢ一試科より小さいが，履歴特

性も著しくない。し７こかって記憶素

子用材料は三成分系より，むしろ二Ｃ

成分系の方が適している。

（４）実肪した範即では書込砲圧を

増すと出力痢圧は球す。
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読出電圧（尖頭値）〔Ｖ〕

第８．２５図

８。ろ。４パラメトロン回路への応用

強誘電性磁器を用いｒこ記憶素子を実際にパラメトロンに接続し，そのときの動作特性を測定

し↑こ。前節の実験から記憶素子用材料には二成分系が良いということがわかったので。第８．

２表に示す試粕を試作した。焼成後０．２～０．ろｍｍの厚みに研摩し，両面に銀電極を焼付けて

∽こ山ｓま皿

もので遼）る。第８．２７図よ勁包氾副王をノ゛ラＪＸ一タにとりたときｑ根油圧と騰垠Ｅとｃ俣係を示した叫対で，前駆）

第８．２４図お・よこＪ第８．２５図と比較すると明らかに二成分系試料の方が優れていることがわかる。
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第８．２表

試料番号組成焼成温度

ｂｓ７５ｂａＴｉＯｊ９ろＳｂａＳｎＯａ７１１ろ５０ｔ２ｈｒｓ

７７１ろ７０／ｙｌ

７９１ろ９０ｚ〃

ＢＳ１００ＢａＴｉＯｊ９０ＳｂａＳｎＯ，１０Ｓ１４００〃

１０８１５８０〃

ＢＳｒ１２０ＢａＴｊＱｊ８８ＳｂｒＴｉＯ３１２・ｌ，１４００〃

１２８丿ろ８０，●一

一

次に第８．２８図は実験に使

川した回路で。発振器は５００ｋｃ

の基本波より２倍および４倍の

倍調波をとり出し，パラメトロ

ンの限歩に２Ｍｃ読出しの励振

に５００ｋｃを用いた。また発振

聊のＩＭｃとパラメトロンの発

振波形をそれぞれブラウン管の

両軸に入れてリサージュ図形を

画かせてむ相を判別した。パラ

メトロンには半導体の障壁容以

による‘ものを用び４？記憶素子は
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８．５．５考察

以上述べた測定紆果からパラメトロンに接続する場合，読出しに関する限り充分実用の可能

性はＪヽるといえる。残されｒこ問題は書込みである。とくに永い即にわたって同―方向にのみ書

込みかつづいｒこ場合，かなり大きい残留分極が残り第１部で述べたように磁器内部に空間電荷

の移動を惹き起し，逆方向への分極反転を妨げるように働く。これにｔ］勝って分極反転するた

めに充分高い書込電圧を使用することは無意味で，残留９極の値も大きくなり。ますます分極

反転が困難になる。

この方式の有利な点は読出しの際，パルス方式と異なり自働的に再生書込みが行われること

である。すなわち読出操作により発生する出力電圧も歪波でゐるからそれが書込作用をするわ

けで，最初の残留分極を保持する方向に働くことがわかる。すなわち一種の記憶再生作用を有

する。

６。４高周波高電界を加えたときの非直線累子の特性（Ａ２４）

８．４．１高周波高匈界におけるＢａＴｉＯａ系磁器の誘砲的性質

ＢａＴｉＯｉ系磁器がとくにパラメトロン等に使用されるとき。高周波の高電界にさらされる。

事実パラメトロンの発振特性をとっていると強制冷却を行なわないときには試料が加熱されて

発振周波数がずれるというようなことはしばしば経験する。市販されているＱ｀メータや高周波

ブリッジを使用すると試料に加わる電圧はせいぜい数Ｖにすぎない。試料の厚みを薄くすれば

よいわけでＪヽるが，０．１ｍｍ以下にすることは技術的にも困難を伴うので１００Ｖ／ｃｍ以上の

電界を加えることがむつヵ・しい。筆者は次に示すような特別の測定器を作成して２０００ソｃｍ

程鴎での限界が試料に加わるようにして測定を行なった。

測定に用いられた回路は第８．ろ２図に示すように通常のＱメータと全く同じでｊヽるが，標

準抵抗Ｒの値を１０倍にしたも

のを作りこれに大電流（普通の

Ｑメータの数倍）を流してその

両端にＩＶ程度の高周波電圧を

発生させるようにした。したが

って試科の両端にはこのＱ倍の

電圧が加わることになる。尺の

抵抗値を高くと、↑こ１、こめに高い

£
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ｊ

参

く？を有する試科の測定精度は当然犠性になるが今回の被測定試料のく？はあまり高くないので満

足な結果が得られた。

剔まマンガニン線で作った無誘導抵抗でホイトストンブリッジで測定したところ０．５０５１１

でゐつ７こ。高周波発振器ＯＳＣは２Ｍｃ～２ＯＭｃの範囲に可変で，Ｒには数Ａの砲流を流す

ことができる。£ｉこはＱメータのコイルを用い，Ｃには２０００ｐＦの標準空気コンデンサを用

いた。まづ回路の同調をとりＦｎとＦ（これをＦＩとする）を測定し，つぎに試料をＣｉこ並列に

接続しｊｆの端子電圧をＦＩにあわせて同調をとりＦ（このときの債をＦ２とする）を測定する。
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とおくと次式から試料の容ＢＧおよび（？１か求めらｊｌる。
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際定に用いられた試科は第８．ろ表ｌこ示される４種類でＪヽろ、ｍ８．ろろ図は試料ＢとＣの

測定結果で。（ａ）は況｜定電圧と容抑・変化（ｂ）は測定亀圧とｆ凹δとの関係を示し７こものであ

る。非直線キャパシタに交番電界ｔ４を加えると（８．２５）式に示される変化をする。Ｖ．ｉ）ｉＶ

ＣＯＳＱ）ｔであらわされるときには（８．２６）式からわかろように非直線素子の容球は次のよう
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第８．ろ表

試料番号

組成厚監

ＢａＴｉａＣａＴｉＯｊＢａＳｎＯａＰｂＴｉＱＰｂＺｒＯａ（ｎ）

Ｂ１００－－－－０．２２

Ｃ９６４－－－０．２ろ

ＰＳ－ろ２０６２．１－

１

１７．９２０一一０．１８

ＰＳ－６１０７９．４－１１０．６１０，－０．１８

１
ｃａ）＝（Ｃｏ十Ｔｃ２ｐ）十ＣｉＦｃり５叫十

寸ｃ
２Ｆ２ＣＯＳ２＜ｙ／（８．５２）

したがりて￥牡ｔは見抄け上・２だけ坦加したことになる。肺定結果から

万乞を求める

と第８．４表に示される値が得られる。またｔａｎＳの勧はＤＣバイアスの影総を著しく受ける

ことがわ刀ヽる。試和Ｃは焼成が不元分のためか試科Ｂより大きいＺ回。δを示した。

第８．ろ４図はＰＳ試料についてＤＣバイアスが０のときの測定結果である。ＰＳ－６１０の方

がキューリ混度が高いために。ヒステ。リシス損失が大きく，ｔａｎ５（ｓｆｉｌｉｉ＾電界とともに著しく

増加する。ｍ８．ろ５図はＰＳ－５２０に
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ついてＤＣバイアスをパラメータｒと

っ７こときの測定結果でＪヽろ。前と同様

にこれらの結果から寸言を求めると

第８．４表に示される値が得られた。こ

れらの値は（８．４０）式のβ″と比べろ

と約１桁程大きい。その即由は次のよ

うに考えられろ。ｍａ．２節の実験結果

はキューリ温度が２０℃付近にＪヽる材

料についてであって（５．６）式が成立

する。しかし第８．４表に掲げた試料

はいづれもキューリ温度が高いので，

（５．６）式が成立しない温度で測定し

↑こ↑こめ約１桁程大きくでていると考
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えられる。またＰＳ－ろ２０やＰＳ－６１０では温度上昇とともに誘電率は増加するので，高電界

による発熱を考えると実際の手管より大きい値が得られる可能性がある。しかし試科Ｂでは

温度上昇とともに誘電率は下り，試科Ｃではほとんど誘電率が変化しない。したかって才芯

の値はキューリ温度以下の強誘電領域で大きく，キューリ温度に近づくにつれて小さくなる。

この事はＢａＴｉａ系磁器の誘電履歴曲線の形と温度との関係からも予想される事である。

８．４．２高周波電界におけるＢａＴｉＯｓ半導体を用いた障壁容量の特性

ＢａＴｉＯａ半導体を用いた障壁容毎に交流電圧ＦＣＱｓωＺを加えると（７．５）式にしたがって

容おｙは変化する。すなわち

Ｃ。＝Ｃ

この式をかきかえると

となる。７こだし
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となる。ａとＣ・ａ／Ｃ’との匯ｉ係を（８．５４）式から数値計算すると第８．５表のようＲ：なる。

第８．ろ６図は実際に渋淀した結果（実線）と計算値（点線）とを比較対照したものである。

交流の振巾が大になると障壁の整流性の７こめに逆方向に自己バイアスがかかることと，交流電
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加えたときも第７．２６図からわかるように逆方向でも電流は電圧とともに増加するので，自

己バイアスを打消す方向に働いて容量は増す。ＺαΓ１Ｓの値も整流特性と関連して交流振巾とと

もに増減する。

次に両面に障壁容μ・をもったものに交番電界を加えると，一方が正方向のとき他方は逆方向

に電界がかかることになりＺｇａは著しく改善される。第８．ろ７図は実験結果を示し↑こも（Ｄ

である。

８．４．５素子の厚みと誘電的性質との陵】係

いま杯々の厚さのＢａＴｉＯｉ９６％－ＣａＴｉＯａ４１磁器に銀電極を焼付けたものと，銀ペイン

ト＊を塗布したものを用恋して容量を測定しｒこ。銀ペイントを塗布したものは銀電極を焼付け

たものに比べて容昂は小さかった。これは磁器と電極との間に異物が介在するためとも考えら

れる。たとえば空気削やペイントの溶剤中に合まれる樹脂などの存在である。いまこれらの層

による容ｋｉ・をＣ２，磁器の容ｌｉｌをＣＩとすると兇掛けの容玖Ｃ″は

１

－－
Ｃ″

一
一

１
石十

１

”－－

Ｃ２

（８．５５）

となる。いま両電樗間の厚みをＺとし，上記の界面屈の厚みは極めて薄いとして無視すると

●

１

－
Ｃ″

一一
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－－
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十

０
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第８．ろ８図
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一
ε１Ａ

となる。ただしｊは電極面積〔ｃ�〕で

かる。したがって試料全体の厚みと実測００Ｃ２

された容量との匯｜係を図示すると第８．訃

ろ８図に示すように直線になる。図からＶ＿Ｊ

ｃ２を求めると釦ペイント電極の場おー

｜も

はろ８４０〔ｐＦ／ｃ�〕となる。銀電極の場０．００１

合はＣ２は極めて大きく実用上ほとんど

無視できる。
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つぎに室温付近にキューリ温度を有する試＊１ＰＳ１５１Ｏ＊ｔｒついてその厚さを変えたときの

容璧の直流ｒｈ圧特性を第８．ろ９図に。示す。砲裕は銀焼付７１£極である。厚さが沁くなると非直

線性が悪くなる。最近ＢａＴｉＯ，単結晶では表面層の存在が論議されているが眼器の場合にもそ

れに似た性質のものが存在すると考えられる。

訃
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５ １０

第８．ろ９図

１５

ら．〔ｋｙ／ｃｍ〕
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８。５あとがき

本草において得られた結果を要約するとつぎのようになる６

（１）強誘電性磁器を用いたパラメトロンの動作特性を解析し，その特性と材料定数との関係を

明らかにした。さらに実験を行ない測定値と計算値とを比較した結果，良好な一致をみｒこ。

（２）添費電力の沁定を行なつ７こ紬果ｌＯＯｍＷ以上要することがわかつｒこ。現在実用されている

フェライトを用いｒこパラメトロンの消費電力は２０ｍＶＶ前後であるので。消費電力の少なくです

ひ強誘砲性材料の圓発ヵ塑まれる。

（ろ）１１ａＴｉ０３Ｕ器を用いｒこ記憶素子を開発し。とくにパラメトロンと接続し７こ場合充分実用で

きることを示しｒこ。

（４）ＢａＴｉ０３系。磁器に高周波高見界を加えｒこときの特性をしらべた。

（５）磁器にも表臨層の存在が考えられる実験事実を示した。

―１５６―

１



第３部

強誘電性磁器の電気音響変成器への応用

一
・
Ｗ



争 ゛

第９章 緒 論

強誘電性磁器は他の物質に比べて優れた１１ｚ歪ならびに圧砲的性質を有しており。取扱いも他

の結晶に比べると簡易であるので多方面への応用か試みられ。とくに電気一機械ならびに電気

一音響変換器への実用化は着々と進んでいる。一例をあげると水中超音波送受波器（？メカニカ

ルフィルタのトランスデューサ卯晦が若しい進歩を遂げている。

電歪ならびに圧電材料として強誘�性磁器に要求される事項はつぎのようなものである。

（１）圧砲的性質ならびに弾性的性質の温度依存性の少ないこと。

（２）化気機机結合係数の大きいこと。

（ろ）経時変化の少ないこと。

（４）消費電力の少ないこと。

（５）機械的破壊強度の強いこと。

これらの要求に対してＢａＴｉＯｊ－ＣａＴｉＱ，系，ｂａＴｉＯｊ－ＰｂＴｉＣ３系およびＢａＴｉＯｊ－ＣａＴｉ０３－

ＰｂＴｉ０３系磁器が即発されて実用化されてきたＦさらに１９５５年ＰｂＴｉＯａ－ＰｂＺｒＯ．（ＰＺＴ）

固溶体か優れた圧町的性質を有することか発表されて以来。我が囚でも最近実用化されつつあ

る。

現在市販されている材科を用いて種々の変換器を設計する場合に問題となる点はつぎのよう

なものである。

（１）材料定数の求め方

（２）有限寸法の形状をもつ弾性体の共振周波数

丿投に弾性体の性質は理想的な形状に対しては数学的にも解明されているか，有限寸法の形

状に対しては非常に複雑で数学的にも不可能かあるいはそれに近い程難解である。しかしなが

ら機械的共振系を電気的共振系に模擬させて，結合振動なる概念を導入すると極めて簡単に有

限寸法の共振周波数が計算でき，矩形板状ＢａＴｉＯｊ磁器振動子などについて突験的に確かめら

れ，理論的にも正しいと報告されていｊＦ騨

第ろ部においては強誘電性磁器を電気音柵変成器へ応用する場合の基礎的な問題について研

究を行なった。すなわち誘電余効現象と町歪ならびに圧・効果との関係をしらべ。結合振動理

。論をろ次元に拡張して振動子の設計を容易にし。材料定数の簡便な測定法，振動子の温度係数

の改善法等について述ぺ，各種振動子の試作を行ない。設計の基礎資料を得た。これらについ

て述べる。

―１５７―



第１０章電歪ならびに圧電効果に及ぼす

誘電余効の影響

１０．！まえがき

第１部において述べた強誘電性磁器における誘電余効現象ま電歪ならびに圧電効果に対して

ヽも彫響を及ぼすことか考えられる。この点に関してＢａＴｉＱ，系磁器について電歪履歴曲線およ

び一定電圧を臼功口したときの歪の変化等について測定を行なっ７こので，これらの結果について

述べる。

１０．２電歪蝶型履歴曲線に及ぼす誘電余効の影響（Ａ２５）

１０．２．１－歪の測定法

圧電磁器に直流電界を加えると電歪ならびに逆圧電効果のために磁器は伸縮する。直流電界

を変えながら歪を測定すると履歴を生じ，その形から蝶型履歴曲線と呼ばれている。

試料の歪の測定装置は第１０．１図に示すようなころと光学的てこを利用した歪測定器で行

なった。図からもわかるように横効果（日丿力口した直流電界と垂直方向の歪）を泌定した。以下

記述の便利のため残留分極を取り去ることを消極と称することにする。

実験方法は試科を１４０°Ｃで２時間放置して消除し。その後直ちに室温のシリコン油中に投

入し急冷した。急冷直後測定する場合は油中に５分開放置して装置に試料をとりつけ５分経過

後測定を開始した。室温に長時開放置する場合は測定５分前まで油中に放置した。蝶型歪履歴

曲線を測定するときの印加電圧は４ｋＶ／ｃｍごとに変えた。ただし処女曲線では普通２ｋＶ／ｃｍ

ごとに増加した：測定は所定の粛圧印加１分後に読みとった。

試料 鏡

第１０．１図

゛最高印加電圧がｌＯｋＶ／ｃｍの時はｌｋＶ／ｃｍごとにした。
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１０

Ｆｄ，〔ｋＶ／ｃｍ〕

●～

○

１０．２．２消極時間と蝶型歪履歴曲線

磁器試科は試料差によるばらつきかかなりあるので。測定にはなるべく一つの試科の前歴を

取り消すために消極処理を施した。第１部の突験において消極するために１ろ０℃以上の高温

で両電極を短絡して。ろ０分以上放置すれば充分であると述べた。この突験に際してもこの点

を確かめるために同一分極処理を施したのち，１ろ０℃で５０分と２時間保持してのち電圧と

歪との関係を肋定した。その結果が第１０．２図の曲線１と２でほとんど同じ特性を示してい

る。し７こがってろＯ分以上消極すれば充分であると云える。

－２．０

聊

－１．０

１．４－Ｄ－２０（２ｈｒｓ）

２．４－Ｄ－２０（０．５ｈｒｓ）

ろ．４－Ａ，－２０（２ｈｒｓ）

０ １０２０

６．－〔ｋｖ／ｃｍ〕

第１０．２図

ｍ１０．ろ図は厚みの異なる試料

についての電歪処女曲線を示したも

ので，ちるが，いずれも消極時間は２

時間である。この結果からいずれも

同一特性を示しており厚みの影響も

無視できる。

１

半
０．５

×１０‘４

０

―１５９―

図に記した試料番号の芯：味

（１）最初の数字は試科番号

（２）二番目のＤはキューリ淵度以。

上からの急冷直後．Ａは室温

放置でぷ字は放置した日数

（例鳥は５日間放置）

（５）三番目の数字は最大印加砲圧

ｋＶ／ｃｍ

（４）最後の括弧内は消極時間をあ

らわす。

厚み〔ｃｍ〕

・４－Ｄ－１０（０．０５）

・５－Ｄ－１０（０．０９５｝
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１０．２．５室温放置時間と冠歪特性

電歪蝶型履歴曲線σ）処女曲線の形

は試料を一度キューリ温度以上に力ぼ

熱後冷却してからの室温放置時間の

相違により明らかに異る。この模様

が第１０．２図に示されている。（曲

線１と５の比較）。この図からもわ

かるように急冷直後の場合に比較し

て長時間放置してある試料ほど同じ

電界に対する歪は小さくなる。胎１０。

４図は横軸に電界強度をとり縦軸に

は急冷直後の試料の伸びと。ある時

間室温放置し７こ試料の伸びとの差を

とったもので，２日間と１５日間放

置した試料について記したものであ

る。この図からわかるようにともに７

約１０ｋＶ／ｃｍのところで曲線は極

大を示している。

つぎに急冷直後の試料と２日同室

洞放置した試科の電歪蝶型履歴曲線

を測定した。第１０，５図はその結

果・示したもので，歪は長時間放置

試料ほど小さいといえる。第１０．６

図は最大印加電圧が１０ｋＶ／ｃｍの

場合で著しい差がみられる。

１０．２．４非対称電歪蝶型履歴

曲線

試料を一方向に長時間電界を印加

して分極処理を施すと．空間電荷の

ト

ｉト

一一４－Ｄ－２０と４－Ａ．－２０の差

χ１０°４－－－－４－Ｄ－２０と６－Ａ，５－２０の差

０．５

０

２０－１０

－１０
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令

移動を生じ自発分極の向きをその方向ｌこ保つように働く。。したがって逆方向に限界を印加する

と分域の反転や回転を空間電荷が妨げるように動作するのでｆｌ歪蝶型履歴曲線は非対称になる

ことが期待される。ｍｉ０．７図は測定結果の一例である。

第１０．８図は電界を一度取去ったのちに再び同方向に１０分間電界を印加し。つぎに逆方

向に１０分同砲界印加し，さらに最初砲界印加した方向に再度１０分間印加したときの電界印

力ｒ時間と歪との関係を示したものである。この結果から最初電界を印加した方向を相当強く記

憶していることおよび歪の絶対値は電界反転をくりかえしてももとの一定値に収斂すること等

かわかった。

第１０．７図は最初の分極砲圧が２０ｋｖ／ｃｍであり，砲歪蝶型履歴曲線を雨かすときにも

最大印加電圧か２０ｋＶ／ｃｍであった。分極電圧以下で測定すれば曲線の非対称はさらに強調

される。たとえぱ第１０．９図はその一例である。

１２０ｋＶ／ｃｍ印加（１０分間）

２曲線１と同方向印加（１０分㈲）
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１０．５－定電圧を印加したときの歪の変‾化（Ａ２５）

１０．ろ．１室温放縦時間と歪の刻ヒ

ー定電圧を印加したときの

歪の変化の一例が第１０．１０

図に示される。横軸は時間の

対数目盛，縦軸は歪め直線目

盛である。この結果からはぱ゛

直線的に増加するといえる。

歪はこの。実験程度の測定時間

では飽和しないが。第４章で

述べ７こ砲気機械結合係数の測

定結果とも一致する。測定装

織の関係からこれ以上の長時

間の測定は不可能であったｊ

第１０．１０図からもわか

４２

χ］０’”゛’

１０ ０３

ｙ
。ジ‘１゛で謡ｌが゜

ぐ゛ぶ

９
φ

１０ｓ

Ｚ〔ＳｅＣ〕

第１０．１０図

６

Ｑ

１０４

るように歪の変化をあらわす曲線の勾配は急冷直後の試料よりは、。室温放置した試料の方がや

や大きいといえる。また印加電圧によっても多少異なる。

●６－Ｄ－２０（Ｉ２．５°ｃ；

１０．５．２歪の変化の温度依存性

磁性材料の磁気余効の現象では残

留磁化はｌｏｇｎこ比例し，その傾斜

は淵度に依存すｊ１９強誘電性磁器に

直流電界を加えたときの歪と時間の

関係がこの現象と同じ機構であると

考えられるので，測定温度をかえて

歪の変化を測定した。その結果が第

１０．１１図に示されている。測定

温度に１時間以上放置して試料およ

ｘｉＯ‘゛

－２．０

十

－１．０

△
ｙ
（
）

△

メ
○

”

”

χ

○

（５０°Ｃ）

（６５℃）

・－洽が）
１・・

１０１０１

第１０．１１図

１０３

Ｚ〔ＳｅＣ〕

１０４

寸

＊長時間測定すると実験室内における機械的振動，室温の変動等により測定に誤差を伴うよう

になる。

―１６２―
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／

ぴ測定装置か充分熱平衡に達したのち測定

を行なっ７こ。第１０．１１図からわかるよ

うに測定温度により歪の大きさは異なるか

時間軸に対する傾斜には大きな差異がみら

れなかった。なお１ろ５℃では装置の都合

上長時間にわたる測定が不可能のため歪履

歴曲線を測定した。キューリ温度以上でも

まだかなり大きい履歴を画くことがわかっ

た。ｍ１０．１２図は測定結果を示したも

のである。

１０．ろ．ろ残留歪の経時変声・

印加電界を切ってからの試料０歪の

変化を測定したが．非常叱僅かである

ので副定か困難であらだ．その一例が

卵１０．１ろ図に示されている．

１０．４分域の９００回転と

１８０°反転（Ａ２６）

これまでに述べた測定結果夕もとに

ｙｉＯ訊

－１．５

１

’

０

１

×１０－＊

Ｆｄ。〔ｋＶ／ｃｍ〕

第１０．１２図

１０

第１０．１ろ図

１００

ｆ〔ＳｅＣ〕

■１０００

して磁器に電界を加えたときに発生する９０°の分域回転と１８・０°分域反転について考察を加え

る。

１０．４．１印加電圧と分極の大きさ

９０°分域回転に関する情報は歪の測定から得られる。１８０°分域反転に関する量を求めるた

めにＰ－Ｅ履歴曲線を測定した。しかしこの分極の強さと印加１てｉ圧との関係には１８０°分域反

転のみではなく９０°分域回転も寄与する。

試科は５ｌｘろＩＸ０１１．５１ｍｍの大きさでス。湿度の彫唇を除くために乾燥剤を入れたポリエステル

製密封容器中に収めた。，測定回路は第１・０．１４図に示されている。検流計Ｇは周期２６秒の

弾動検流計で，感度はろ。４×１０‘ｌｏＣである。測定方法は第１０．１表に示される２つの方法

を用いた。そのーつは１．９ｋＶ／ｃｍづつ昇圧または降圧して測定する方法で，もう一つは各印

―１６５－

－０－，一一一一ｏ－ａ

’－０－－０－－０－０－０－

Ｄ

１５５℃

０・２１０



１０ＯＭｎ，

よじ］
第１０．１４図

第１ｏ．＾ｍ

ｌｏｏＫｎ

実験順序

ｋＶ／（ｍｌｙ／ｃｍｋｖ／（ｍｋＶ／（ｍ

方印加電圧０→１．９→ろ．８→５．７→

法流れた電荷Ｑｉｑ２ｑ３

１分極の強さＱｉｑｌ十ｑ２ｑ１十ｑ２十ｑ３

ｋｖ／㎝ｋＶ／ｃｍｋＶ／ｃｍｋＶ／ｃｍｋＶ／ｃｍＷ／ｃｍ

方印加電圧Ｏ→１．９→Ｏ→ろ．８→．０→５．７→

法流れた電荷Ｑｉ‘９；ｑ・゛ｑ；

Ｅ分極の強さＱｉ（ｑｌ’ｑ；）十ｑ２

ｑｉ－ｑｉ（ｑ，－ｑｉ’＞十（ｑ，－ｑ；）

（注）各測定電圧は１分間印加した。

加電圧における分極の大きさと残留分極の大きさの両方求める方法である。方法ＵはＩに比べ

て２倍以上の誤差が入る可能性があるので，残留分極を知る目的以外には使用しなかった。方

法ＩおよびＩＩによる測定結果を第１０．１５図および第１０．１６図に示す。

―１６４―

。且
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， １

１

〔
－
Ｕ
Ｉ
Ｄ
／
Ｏ
”
〕
４

０ １０２０

ｒｄ，〔ｋｖ／ｃｍ〕

第１０．１５図

１

〔
日
り
＼
び
’
、
〕
”

０ １０

第１０．１６図

２０

ｎ，〔ｋｖ／ｃｍ〕

１０．４．２’分極の大きさと分域の回転

ａ器内の微結晶の分極軸が等方的に分布していると仮定し，印加ｍ界の方向に対してつぎの

四つの部分に分けて考える，

（１）Ｏ°～４５°印加電界に対して安定で変化を受けない。

（２）４５°～９０°９０°分域の回転で０°－４５°に移ろ。

（ろ）９０°～１５５°この部分は２通りに考えられる。すなわち一度１８０°の反転で４５°～９０°に

移ったのちＯ°ヽ・４５‘ｌこ９０°の回転で移るか。最初から９０°の移励で０°～４５°に移ろ。

（４）１ろ５°～１８０°１８０°の反転でＯ°ヽ・４５°に移ろ。

分極軸が０°～４５°の範囲にある成分か印加砲界の方向に寄与する大きさは計算゛の結果

一一乃゛゛８ 凡

となる。凡は自発分極の大きさで室温で２６μＣ／Ｃ�である。

１ろ５°～！８０°の部分が全部０°～４５°に反転しｒことき分極の強さは

ら＝÷ｐ．Ｓ６．５〔／＊Ｃ／ｃ�〕

（１０．１）

（１０．２）

＊附録Ｇ参照

―１６５―
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となる。第１０．１５図の実測結果からこの値に達する印加電圧を求めると第１０．２表に示す

値か得られる・

９０°～１ろ５°Ｃ７眉分か１８０°反転して４５°－９０°の部分に移つたとすると

１

゛゛Ｔｊ１

＝１ろ〔μＣ／ｃ�〕（１０．ろ）

となり。第１０．１５図から外挿すると６５ｋｙ／ｃｍの電界が必要となる。

第１０．２表

試料番号２１－Ｄ－２－Ｐ－Ｈ２１－Ａ，－２－Ｐ－Ｈ２１－Ａ５－２－Ｐ－Ｈ

印加電圧１ろｋＶ／ｃｍ１５ｋＶ／ｃｍ１７ｋＶ／ｃｍ

全部の分極軸がＯｏ～４５°に移った場合には磁歪の計算を参照して細かく行なうとｆ５４）

几＝０．８ろ５八＝２１．７〔。Ｃ／ｃ�〕 （１０．４）

Ｓこなる。第１０．１５図から雑な外挿すると１４ろｋＶ／ｃｍの電界を必要とする。単結晶の絶縁

破壊強度は約１００ｋＶ／ｃｍ．磁器では５０～８０ｋＶ／ｃｍであるからこのようなことは到底不可能

であろう。

１０．４．ろ圧電効果による歪

強誘電性磁器に直流高電界を加えると圧電効果と電歪効果とが同時に起る。しかしながら実

際に観測される歪はほとんど電歪効果にもとづくもので。低電界では圧電効果は考慮しなくて

もよい。つぎに計算結果をのべる。

前節でのべたようにまづ１ろ５°～１８０°の範囲に分極軸がある分域か１８０°反転した場合，

圧電効果による歪は

△１

－１

＝ ＝

余ｆ。。〔万ら十（４－Ｊ）そ・・，１〕

―１６６―

（１０．５）

● １

１



●

となるｊ

を採用し

ｄｓ３およびも，の値として

４３～１９０×１０‘１＊ｍ／ｖ

ｄ３１～－７８×１０‘１２ｍ／ｖ

£。。－１０ｋＶ／ｃｍ

ａｏ／ｃ，＝１ｎｉ

を代入すろと

ｊｙ
・～５．９×１０°゜

となり，まｒこ全部の分域がＯ°～４５°に移った場合の圧限効果は

ゼ．、
１

２×１０‘５

Ｉ
（１０．６）

（１０．７）

（１０．８）

となり，実測値に比べて１桁ほど低い。

これらの結果から実測された歪は９０°分域回転にもとづくものと考えてよいことかわかる。

１０．４．４印加電圧と分域回転

分極の強さから日丿加電圧の方向に向いた分域の割合Ｚ）１を求めることかできろ。自発分極の大

きさを室温で２６μＣ／ｃ�とすると

ｐ．

４°苔
（１０．９）

となる。凡は測定された分極の強さである。

一方ｒ亀歪の測定から分極軸か電界方向に向くとその方向に０．６６％伸び，横方向に０．ろろ仙？１

む事を考慮して印加電圧の方向に向いた分城の割合ＤＩ￥求めることができる。

Ｄ２＝

△１／１

”０．５３×１０”＊

（１０．１０）

＊付録ｌ｛参照
―１６７―

／



なおこれは理想的な場合で函って磁器では各粒子の接触か完全に密ではなく多少の間隙があり．

また横方向の縮みは縦方向の伸びによって生ずる二次的な効果であるために実際には最大０．２２

・ｌ，程度までしか縮まない９この補正を行なうと

Ｚ４
△１／１

０．２２×１０－”
（１０．１１）

となる。この両者から求めｒこ結果を第１０，１７図に示す。Ｚ４は９０°分域反転の害Ｉ洽をあらわ

し，以は１８０°と９０°分域回転を含んでいる。したがってＵ．－Ｄ，が１８０°か域反転の割合を

あらわしている。

第１０．１７図

１Ｕ．６あとがき

本章において得られた結果を要約するとつぎのようになる．

（１）電歪特性に及ぼす誘電余効の彫響をしらべｒこが．室温放置時間が長くなると電歪効果は

小さくなることか確かめられた．この結果は容量，共振周波数．および亀気機械結合係

数の測定結果と矛盾しない．し

（２）キューリ温度以上から室温に冷却した直後の試料と室温に長時間放置した試料の亀歪効

―１６８―
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ノ
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果の差をとると直流電界が約１０ｋＶ／ｃｍのところで極大値を示す。いいかえると１０

ｋＶ／ｃｍ以上の強電界になると誘砲余効の影柵が小さくなる。

（ろ）９０°の分域回転はかなり低電界（５ｋｖ／ｃｍ以下）でも生じていろことか確認された。

（４）普通一般に行なわれている分極処理条件。たとえば２０ｋＶ／ｃｉｎ．２時間の印加では９０°

。分域回転はまだ飽和していないで．ｌｏｇりこ比例して珀加している。

（５）Ｂ」加電界を切ると歪は瞬間に減少するが，残留歪の経時変化は非常に僅かで測定誤差に

合まれる程度である。

（６）分極の心接測定と阻歪特性の飼定から９０｀分祓回転と１８０°分誠反転の割合を求め７こ。

ｌＯｋＶ／ｃｍで９０°分域回転か全体の１７％。２０ｋＶ／ｃｍで２ろ・ｌ，。残留分極の状態で１９％

という値が得られ７こ。

―１６９―



第１１章振動子における結合振動

１１．１まえがき

振動子の共振周波数は材科定数（ｒことえぱヤング率，ボアッソン比，密度等）と寸法の関数

であらわされ海

（１）縦振動・・・・・細長い棒（長さ１）の基本共振周波数

／弓万

（２）幅振動・・・・・長さ１に比べて幅の広い政板の基本共振周波数

ヤヅド石

（ろ）厚み振動・・・・・薄板（厚みＺ）の基本振周波数

（１１．１）

（１１．２）

（１１．５）
１－σ

ρ（１＋１）（１－２４・）

（４）径方向振動・・・・・円板（半径ｒ）の基本共振周波数

ｊ＝回琵三

ただしＲ（０）は次のベッセル関数の根

で，／？（４ｙ）とｇの関係か第１１．１図に

示されている。

ＲＪ。（ｉｉ）－（１－ダ）ＭＲ）＝Ｏ

ここで

£：材科のヤング率

λ。μ：ラーメの弾性定数

”：ポアッソン比

ｆｌ（＃）：ｔｆｉこ依存する定数

（
”
）
≫

２

―１７０―

（１１．４）

０５００．ろ５

ａ

第１１．１図

４

．０５

μ〕Ｄ．２５０５００．ろ５



・
・

ρ

密度

し７こがって材料の定数はこれらの振動姿態の共振周波敗６１測定されると計算で求めることがで

きる。゛

さて上に述べたように理想的な形状を有する振動子の共振周波数は寸法と材料定数がわかる

と簡単に計算で求めることか出来るか，一般に有限な寸法を有する弾性体の振動は数学的取扱

いか困難で，厳密な解を求めることは不可能である。づ

Ｇｉｅｂｅは矩形板などの振動に対して。２方向の縦振動がポテンシャルエネルギーを介して

結合するとして比較的簡単な数式的取扱いで共振周波数を計算し，実測結果と良く一致するこ

とを見出しｒこ？阿部，田中等は２次元の結合振動を砲波勾結合回路における振勁と類似のもの

と考え，圧電振動子に適用して好結果を得てい辺り

本章においては同様な考え方でろ次元結合振勁に拡張した式を誘導し，実験と比較して好結

集が得られｒこことについて述べ，とくに２次元の結合擬両理論の誤差を検討して袖正を行ない，

材料定数の測定法を容易にし，振動子設計の基礎を確立しｒこのでこれらの点について記述する。

１１．２５次元結合振動（：Ａ２７）（Ａ２８）（Ａ２９）（Ｍ］）（Ａ５１）

１１．。２．１角柱の結合振動の解析

ｆＢＩ１．２図に示すような角柱において一方向の縦振動と他の二方向の縦振動とか機械的に

結合し，干渉し合っていると考え，これを電気的な結合共振回路におきかえる。等価回路とし

て第１１．ろ図に示すような間接インダクタンス結合を彭んで解析してみる。

ここで相互インダクタンスの符号は負とする。物理的には一方向に伸びを与えたとき他の二

方向が縮むことに対応すろ。この等価同路で一次｛ｌ！．ｉＪ（ＡＡ’）からみｒこインピーダンスは次式の

ようになろ。。

ｊ（μ．一之）

一戸馮ｂ

、－ｊｏｊＡｉ．・

一戸馮ｓ づＪＧ

Ｚｓ＝

バμ・’点）りａ＞Ｍ，ｃ

’か馮・ｙ（・£・｀止）

ｊ（ωＬ、一毫）一戸肌．

一戸馮・

－１７１

ｊＵＬｃ’女。）

－

（１１．５）

｜

｜

｜

｜



Ｓ？１１．２図
第１１．ろ図

共振周波数のみを問題としているので回路の抵抗は無視している。共振条件すなわちインピー

ダンス最小の条件は（１１。５）式の分子をｏとおいて

（ω£。一
三）（ω£ｂ－ ユ

）（ωＬ．－

ユ
）－ωｌ凋、（ωＬｃ一

土）－

ωＣ．ωＣＩ、ωＣｃωＣｃ

－ω２凋。（ω£。一

二
）－ω２雌。（ω£ｂ一

上）－２ω３皿、弑。皿。＝０

ωＣ。ωＣ、

（１１．６）

となる。

各回路をそれぞれ独立させたときの共振角叫皮数をそれぞれ

＿‥１‥１＿ノし。

”’＝Ｉｔｒ・。＆Ｊｌｂｌ－｜ご’ニｓＱ）ｃこＪＩ：
ｉｃＣ．

とおき，かっそれぞれの結合係数を

とおくと

皿ｔ，．凩，．，肌や＿＿

・ＪＬ，Ｌ，，恥’－■ｎこ＝７て，δｃ．＝．√ｉこ７；－

（１１．７）

（１１．８）

（６７－ωｊ）（ω１－ω♂）（ω？－＜ａｃｎ－（ｏ，≫－ａ，．≫）ω｀ａｌ。－（Ｊ－ω・２）ω４ＳＩ．

－（ω２－ω、？）ｏ）＊５≫。、－２ωｌａ．、Ｓ、ＩＳ。。＝０

―１７２―

／

（１１．９）

６ａ
Ｃ

’Ｃ．－Ａ／．ｂ砂｀

→

４

ω●£４４ｅ

仁・４



１７５―

となる。等方性の振動体の場合には

δ。。＝δｂ。＝恥。＝ａ

とおくことかできるから（１１。９）式は

ｏ，ｕ＾－ろＳ’－２Ｓ’）－ω＊（１－Ｓ≫）（Ｏ）１，≫十ωｔ７十ω、ｌ）

十ω２（６占、２十ω、Ｑ十ＷｃＶ”）－ぶ・Ｊり＝０

となる。各方向の機械的縦振動の共振周波数は

７ｒ２Ｅ

？＝――ωｉａ≫ｐ゛

７，１Ｅ

゜）卜万７・

πＩＥ

ａ４ｚｓｚ‾‾‾
ｃ≫β

（１１。１０）

（１１．１１）

（１１。１２）

で与えられる。（１１．１１）式が５次元結合振動の基本式である。

次に（１１．１１）式の妥当性を確かめるために寸法α，ろおよびｃを変化させｒこ場合について

検討する。

（ａ）α４０の場合

いま
４－ｐ．－

＆ｃ

とおくと（１１。１２）式から

ω１＞＝Ｐｅａ，。（ｉ＞ｃ＝９１ω１●

となり

（１１。１１）式は次のようになろ。

あるＣ’りま

６

～－

Ｃ

γ＝
一戸

（１１．１ろ）

（１１。１４）

ａ・・（１－３Ｓ≫－２Ｓ’）－ω４ａ、，＊（ｉ－ｓｎ｛１十ｐ’＋ｒ）十ａ、ｌぺ・｛ｐ≪十Ｐ１９１＋９１｝

－（・．・Ｐ≫ｑ≫＝Ｏ（１１．１５）

｀゜７‾’
ω。＝ｒ＜ｕｉ． （１１．１６）

とおくと（１１．１１）式は次のよ引こなる。

－



ｏ）’（１～ｉＳ’－２Ｓ’）－＜ｏ‘ω、？（１－５’’）｛Ｉｐ＋１十γｌ｝十ｏ，’’ｏｉ｛ぶｉ＋７゛十公｝

－ωご・

ｇ
ｉ＝０（１１．１７）

基本式はω１についてのろ次方程式であるので１怯ａ．ろおよびｃが与えられるとω芦について５

つの根が存在する。

ａ→０すなわちｊ）－０．，９→０．ｒ＝一定とおくと

（１１。１５）および（１１．１７）式から

ω２なｓ

（１－Ｓ）

（１十５）（１－２Ｓ）

あるいは

ωｊ

ω４（１－δｌ）－ωｌωｌ？（１十７・ｌ）十ω；γｌ＝０

１．．．１

となる。（１１．１８）式はａ方向の厚み振動に対応し（１１．ろ）式と比較すると

δ＝１

（１１．１８）

（１１．１９）

（１１．２０）

とおけぱ一致する。（１１．１９）および（１１．２０）式は薄い駈形板の２次元の結合振動の式で

ある。さらにγ２→Ｏ（＆＝一定，ｃ→・・。あるいはｃ＝一定で＆。０）のとき（１１．１９）式

から

ω２－ （４（占方向幅振動）

（１１。２０）式から

（１１．２１）

ぐ１１．２２）

１

－
１－

δｌ

ω２＝ωｊ‘（ｃ方向縦振動）

となる。また７２－・・・（６＝一定でｃ－０．あるいはｃ＝一定でろー・・１）のとき．（１１．１９）

式から

―１７４―

／

－



一 喝

ａ、ｌ＝・、ｓ（６方向縦振動）

（１１。２０）式から

ωＺ＝

・＜ａ’＝

（１１．２８）式から

ωｌｚｇｆ

となる。

６．ｃ’（Ｃ方向幅振動）

ωｔｌ（占方向厚み振動）

ωｊ（ｃ方向幅振動）

―１７５―

（１１。２５）

（１１．２４）

（１１．２５）

（１１．２６）

（１１．２９）

（１１．５０）

１

－
１－Ｓ’

となる。（１１。２１）式あるいは（１１．２４）式と（１１。２）式を比較すると

ａ＝ｊ

とおくことかできる。

（ｂ）α→・・・の場合

（１１。１５）式でｊ）一・・・，９→・・ヽとすると

ω゛＝Ｊ（ａ方向縦振動）

また。（１１．１７）式でＰ→・’ヽ，γ＝一定とすると

ω’（１－ろＳ’－２５’）－ω２ω１（１－Ｓ２）（１十ＴＩ）十ωが祠

めろいは

１１
ω４（１－ろＳ≫＿２Ｓ’）－ωＷ（ｉ－ｓ＾）（―＋１）十＜＾’ｉ―＝０（１１。２８）

となり。α辺が非常に長い場合のろ方向とＣ方向の結合振動の式を与える。

ここでγ２→Ｏ（＆＝一定，ｃ→・・あるいはＣ＝一定ｊ）→０）

のとき（１１．２７）式から

１－Ｓ

（１十Ｓ）（１－２５）

１

－
１一石゛

－

－



また７４－・・・（ゐ＝一定

ヽωｌ－

（１１．２８）式から

∂＝

。ｃ→０あるいはｃ＝一定，＆→・・１）のとき（１１．２７・）式から

ωご（＆方向幅振動）

ωｊ（ｃ方向厚み振動）

第１１．１表

―１７６―

（１１．ろ１）

（１１．ろ２）

令

１

－
１－

δ２

１－ａ

（１十り（１－２８）

となりこれらの式と（１１．２）および（１１．３）式・と比較してａ＝〃とおくと３次元結合振動の

（１１．１１）式は極限の寸法の場合には理論式と全く一致することがわかる。第１１．１表は以

上の結果をまとめたものでゐる。

｜耐，ｊ司ｌ

ｚ・≫ｃωｊ古吠
（１

イｇ７

１－２ａ）心‘

ｒｔ－ｏｏろ。ｃＪ工ｇｌ臨’（４＝ω
１十ａ（１十Ｓ）（１－２５）ｃ

６≪ｃω。゛古ｉωｊご莉ゴデｊＦ二万町ω１２

占≫ｃイ可丿去゜ｊ
（１十

；Ｆ

（

１

－２δ）゜ｊ゛゛゛

αニ＆＆。ｃ幽ωｊ玉ωｊ去ωｊｌ。！＞，－＜％＝ω。

＆≪ｃωｊ尚－”
（１十Ｓ）（１－２５）’＾’ωｌ＝ωｓ

１１－δ
≫Ｊ１－５’’’＾’（１＋Ｓ）（１－２Ｓ）”’

°－０６―ｃべ・゛ｙ士゜ｊ
（１＋

２デ

（

１

－２δ）゜ｊａ４°ωｃ

６≪ｃ。ｊ谷゜’
（１＋Ｓ）（１－２Ｓ）’”’＊

－



任意の寸法をもつ角柱の共振周波数は（１１．１１）式を解いて得られるか，一般にポアッソン

比と寸法比の複雑な式となる。そこでポアツソン比と寸法比に適当な数値を代入して数値計算

を行なった。いま最短辺をｃとして

Ｃ＝１

ｊｒ≫

ω２＝ｆ２一一－

ｃ≫

£

－ρ

とおき．（１１．１ろ．）式の関係を用いて（１１．１１）式を書きかえると

ξ６（１－り２－２ｆ３）－

１１

十Ｐ（ＦＦ４十？

ｊ）ｚｌ

ξ４（１－ｆ）（石十万＋１）

１１
＼一耳＝０

（１１．ろろ）

（１１．５４）

となる。したがりてａ＝｛Ｐｒ）ｃ，ｂ°ＴＣなろ任意の寸法をもつ振動子の共抒周波数は

石＝ξ１

ｙ昿用

人＝ξ，
ズ

（１１．ろ５）

２．５

２．０

１．５

で計算することができる。なお
心

結合の結果あらわれろろっの共

振を共振周波数の低い方から第。１１０

１，第２および第ろ共振と呼ぶ

ことにする。

第１１．４図は４ｙ－０．ろ０とし，０．５

γをパラメー列こしｔこと＾（７，１ミ

とＰとの関係を図示したもので

ある。第１１。５図はｒ＝ｉ．５

のとき１をパラメータ！こしてξ

゛ｙ°０．ろ０

ρ。

ξ

３

α

－＆

６

γ＝－
Ｃ

φ

｀々

｀斗

１．５

２．０

－１７７－

１

こ
ヽ こ

、 ’

－ ・ －

ξ１

－－－－－－－－皿－〃皿－－〃

－心”－－－

ミー－Ｗ－

ど，

－－ －－－－－－－－－－－－－二

へ～－～Ｗ～～・

～

２

第１１．４図

５

呂

１

１

０

．５

２．０

１．０

戸

－－四－－－㎝－－－－－ニｍ

Ｗ Ｉ Ｉ － － － Ｉ － － － －

ｌ＿

・

｜

・

）

〕



２

心

０

とｊｊの関係を図示したも’のである。・ろ共振の共振周波数か第１と第２共振と比べて著しく１

に依存するこ・とがわかる。第１１．６図はγ＝１すなわちろ＝ｃの場合におけるξとｊ）との関係

を図示したもので。第１と第２共振かａ＝ｂ＝ｃのところで二重根をもちξ曲線が交わること

がわかる。

０．５５

０３５

＼

ゝＸ

へ

γ＝

？＝

一

気
ぺ

゛
＼
へ

－ Ｗ

ξ

１

０
１

ろ
－
Ｃ

α

＝１．５

一
占

２．５

２

駄ｊ・

０．３５１

～一一一一

０．ろ０

・－一一－

一一

ぴ゜０．２５

０．２５

犬

０．２５

２

第１１．５図

／７

ろ

１

０

０．ろ５

二

Ｉ●・－－。

０．２５

０

１１。２．２角柱の共振周波数

分極処理を施した角柱振動子から第１１．７図こ

示すように２個の角柱振動子を切り出した。振動

子の寸法と分極方向は第１１．８図に示す通りでゐ

る。

試料ｊおよびＣともにαの長さを順次切断して

―１７８―

Ｉ
Ｉ
Ｉ

ソ

＼

Ｘ

χ

へ

ｒ＝

戸’

ξ１

へ

白
一
Ｃ
α
一
占

へ．

ξ

２

＝１

へ～、

ｆ．

２

第１１．６図

４。６０ｃｍ

第１１．７図゛

び

～ －

ｉ
ｎ
ｏ
０

２ ５

０
０
．
０
．

＝０

－

．ろ５

０

。

Ｐ〃－

ろ０

０．２５

戸

ろ

” － － － －

－〃ｉ－皿皿ＷＷ－・－－－－－

．´らノーつ

／／／
皿－四－－・－ベー／／

：→ふ´ダ
：
‘´´

´’

．■’＋－．’
∠－－－－－ｗ－－－－，？

汐

＼Ｇ

七－－＿＿＿＿

１

一 一

㎜ ㎜ ㎜

㎜ ■ ㎜ ■ ■ ㎜ ■ ㎜ ■ ■ ㎜ ㎜
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研摩して。短かくしつつ，共振周波数およ

び反共振周波数を測定した。その結果が

１１．１０図および１１．１１図に示されてい

る。犬

なお共振および反共振周波数の測定は第

１１．９図に示される定砲流法で行ない，

発振器の共振周波数は周波数カウンターで

読みとった。

ｍ１１．１０図および第１１．１１図は横軸

にａの長さをとり，縦軸に共振周波数を示

しｒこものである。拠定された振動の電気機

械結合係数を

んｚ。２．５
．

／１

、

／；

（１１。ろ６）

翔
具

ろ００

２５０

２
０

０

〔
ｊ
〕

｀、

―１７９―

１５０

１００

５０

０

４．６０

卵１１。８図

ｊ¢

３１１１．９図

１

第１１

１．００

。ｆｃａ．０．０９

ｅｋ≧０．１ろ

ｔ）だ＞０．２１

＆Ａ；＾０．２６

人二

２

。１０図

ろ

．８０

６＝１．６０

Ｃ°１．０２

４５

α〔ｃｍ〕

一

一ｊ

で計算し，＆の大きいものを多重丸で示し，

振動の強さの目安とした。簿１１。１０図と

ｍ１１．１１図で実線はｓ＝ｏ．ろ０

萍

＝
ρ

４４５０ｎｉ／ｓとおいて（１１．１１）式を

解いて得た計算値を記したものである。点

紗は角柱のろ辺方向の縦振動の共振周波数

ｊ１，刄および石を（１１．１）式にしたが

って計算しｒこ値を示したものである。

ａが長いところ（ろ。０ｃｍ以上）ではｍ１

共振はａ方向の縦振動と一致し。第２共振

はほぼ，／いこ等しく，第ろ共振は，／；より大

きくなっている。第２と第ろ共振の共振周

波数は（１１。２７）あるいは（１１。２８）ｊｌか

らわＺ，・るようにγに関係する。この２式を

解くと

゛

ソ

ｘ

。。／

ブプ０．２６

球ブツブツＴ

１°ム

ノ；

Ｘ

｀。／；

ト
゜

し＿＿！ｊＯ。。．Ｑ＿９－ｔ＿。＿。－

゛
ツ

サ

９゛ヽ０、

「罵‾ぶＴｊ‾｀゛真空管圭二

戸砲圧十

レ

あ

－



となる。ここに

〔
。
Ｓ
〕
ｙ

０
１

４＝
（１－ｓ）（ｉ－ｉ－ｒ’）十（Ｉ－Ｓ）’（Ｉ十ｒ’）’－４ｒ’（ｉ－２りｚ

叫

γ

２（１十り（１－２Ｓ）

＝弓－２＝びμｊ

（１－Ｓ）（１十γｌ）－

（１１．ろ７）

（１゛δ）゛（１十γ’）＝■－４ｒ＊（ｉ－２Ｓ）ωＺ

＝り・Ｊ＝り・ｊ

昨ｒ’＝り

Ｕ？Ｔ＾＝Ｕ＃

２（１十Ｓ）（１－２り

（１１．ろ８）

（１１．ろ９）

でＪヽる。これらの関数。£／βおよびＵＴと７Ｔとの関係が・１１．１２図Ｒ：示されている。ただしａ＝

０．ろ０としている。実験に用いた試料ではｒ＝１．６であるので£／，゜０．９９９およびら＝１．２１７

となる。したがって第２共振はω２＝０．９９９ωｌ，でほとんど石に一致し。第ろ共振はω３＝１．２１７

％となり人の１．２１７倍になる。実測の結果もほぽこの価に一致することが示されている。

ｏｋ＞０．０９

゛１≧０．１５

ｃｆｃａｏ．２１

⑩＆≧０．２６

ｊ

６°１．６ろ

ｃ＝１．００

２５４

α〔ｃｍ〕

第１１．１１図

； こ こ ）

１

０

―１８０―

／

第１１．１２図

．４

びｒ

．２

びβ
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αが小さいところ（０．１ｃｍ以下）では短形板の振動で．第１と第２μ拡は（１１．１９）＾・ろ

いは（１１．２０）式で与えられるが前と同様にこの２式を解いて

・・；＝
（１十γｌ）十

２（１－Ｓ’）

＝心‰ご＝４’・，；

（１十ｒ’）－ （ｎ－ｒ＝’）’－４ｒ’（ｉ－Ｓ’）

２（１－Ｓ’）

岬吋＝穴

が得られる。ここに

ｕ；り’＝男ｌ

Ｕ’＊Ｔ＊＝Ｕ’≪

である。これらの関数、媚およぴ男とγ

との関係か第１１。１ろ図に示されている。

７こだし５＝０．ろＯとしている。実験に用い

た試料ではＵｐ＝０．９７４および£／；＝１．０７６

となる。したがって第１共振はω．＝０．９７４

ωい第２共振はω，＝１．０７６ω。となり実測ら

値ともほぽ一致する。

１１。２．ろ振動姿態と振動の強さ

α辺を順次短かくして行くと、ａ＝ｂＳｉ

１．２

１．０

るいはａ－ｃのところで結合か極めて大き０．８

くなるが。このときの振動姿態は模型的に

第１１．１４図に示される。圧電振動子の場

吋

吋

１ ２

第１１．１ろ図

（１１。４０）

（１１．４１）

（１１．’１２）

ろ

γ

４

合は圧磁性を考慮に入れると振動姿態により振動が強くあらわれたり，弱くあらわれたりする。

いま６＞ｃの試料について考えるとａ＝＆の近辺では第１共振とｍ２共振が結合を起し，ｍ

１共振はα６面の形状変化，第２共振はαろ面の面積変化の振動姿態になる。圧電的性質を考

忠に入れると試科ｊでは分極軸方向かα方向であるので第１共振は著しく強くなり，第２共振

は弱くなる。また試料Ｃでは分極軸方向がｃ方向にあるので第１共振は弱くなり，第２共振は

弛くなる。
―１８１―
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次にａ＝ｃの近くになるとｍ２共振と第ろ共振が結合し．ｍ２共振はａｃ面の形状変化．ｍ

ろ共振はαｃ面の面積変化（全休として体積変化）の振動姿態になる。圧砲的性質を考えに入

れると。試料ｊでは第２共振は強くなり。第ろ共振は著しく小さくなる。また試料Ｃでは第２

共振か強くなり，第ろ共振は著しく弱くなる。

実験の結果によると確かにこれらの傾向が認められている。

１１。２．４正四角柱振動子の結合振動

第１１．１図においてろ＝ｃなる正四角柱振動子を考える。（１１。１１）式で

とおくと

ωｂ°ω．

ω６（１－ろδ２－２Ｓ３）－ω４（１－ａ２）（り＋２り）

十ω２（２ωｊａ、１＋４‘）－ω．２り＝０

あるいは因数分解して

ω２＝

１

－
１＋８

となる。この式からわかろように正四角柱振動子では長さ叫こ無関係に

あるいは

ωＺ＝

が＝

弓

（１１．４ろ）

り

－
１－Ｓ

（１１．４４）

（１１．４５）

（１１．４６）

（１１．４７）

－１８ろー

０一
一

―

－
１十δ

なる共振が存在する。

また（１１。４４）式の第２項は

１－η２＝
（１十５）（１－２８）

１－δ

２ｐ，

－
１－δ

－

－



とおくと
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ω４（１－が）－ω２（ωｊ十

／
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（１１。４８）

Ｃ

Ｃ

１．０１

ｏｋ、≧０．０９

９＆≧０．１ろ
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Ｑｋ≧０．２６

．

／，

一

五
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ｕ

５
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り

－
１－δ

ろ．７５

謳
才
六

／ｉ

－

司

－
１－δ

となり（１１．１９）＆るいは（１１．２０）式と比較すると．＜”．とＴｆｔｌの振動がηなる結合

係数で結合し７こ２次元結合振動の式と一致する。いいかえるとα方向の縦振動（ω，）と断面・

（正四角）の面積変化あるいは拡がり振動（７ずきｉ＝）

とが結合係数ηで結合しだものとみなすことができ

る。

第１１．１５図に示すような寸法の敵影子を分極処｀

理済みの磁器から切り出し，ａの長さを順次短かく

切断して研摩しながら共振周波数と反共振周波数を

測定した。測定は第１１．９図の回路で行な・つた。測

定結果が第１１．１６図と第１１．１７図に示されてい

る。電気機械結合係数の大きいもの程多重丸で示し，

振動の強さの目安とした。第１１．１６図でａの大きいところ（３．０ｃｍ以上）では第１共振の縦

振動が強くあらわれ、ａ＝ｂの近くでも面積変化の振動が強くあらわれる。第１１．１７図では

ｏん２．００９

０だ≧０．１ろ
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ａの大きいところでａ方向の縦振動より正四角形断面が面積一定で形状変化すろ振動か強くあ

らわれる。ａ＝ｂ＝ｃでは第ろ共振の体積変化の振動は著しく弱くなり観測されない。同図で

実線はａ＝０．ろ０，疹４４５０ｍ／ｓとして計算しｒこ値で竺。またｍ１１．１８図と第１１．１９

図はＰＺＴ磁器についての実験結果で。実線はｔ＝０．５５，Ｊ－－＝２９０５ｎｉ／ｓとして計算した値

で函ろ。

１１。２．５円柱振動子の鈷合振動

円柱の長さを１とすると，その方向の縦振動の共振角周波数は

Ｈｒ

４

ωｌ＝

一足

０．８５５

＜；＝０．ろ５

２９０５ｎｖ’ｓ

○

Ｏ

ａ

（１１。４９）

○ ＠

０

ぺ～

１．０

第１１

－１

１

８

８図
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第１１．１９図

で与えられ，半径ｒの円板の径方向振動の共振角周波数は

ｆｔ（ｔｆ）ｒＥ～

ωΓ゛
ｒ√Ｆ７？

２．０

ｅ

○

戸

（１１．５０）

で与えられる。ただしｉ？（Ｏは（１１。４）式で与えられることはすでＲ：述べた。

さて円柱と正四角柱と比毅すると１方向の振動はα方向の振動に対応し，径方向振動は正四

角形板の面積変化の振動に対応する。

したがって

あるいは

ω，？＝
１

－
１－ａ

司ｌ
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八厚 ｄ＝
二ｒ

ｊ？（り
（１１．５２）

とおくと。司が正四角柱におけるろ方向あるいはｃ方向の縦振動に対応することになる。し

たがって円柱のろ次元結合の基本式は（１１．４４）式で

ω．゜ω１

とおいて得られる。

あろしＭま

ωＺ∽

｛

ω２∽

となる。ｍｌ項から

ωＺこ

司２

叫（＝叫）＝ω； （１１．５３）

（ｌｔ．５４）

＝０

り卜・（１ぺと（ｊ’２りー．・（�十ω，２）十ω１２ω．－｝＝ｏ

ω７

（１１．５５）

（１１．５６）

－

べー、＝．ｓ’

第１１．２０図．

―１８７―

１十δ

１一占

－
１十ａ

１－δ
－
１十ａ

か得り１るが，これは１の長さにかかわらず一定の共振角周波数を有する振動である。振動姿

態は正四角柱との対応から３５－１１．２０図に示されるような円形断而の形状変化（変形振動）で

長さ方向には伸縮しないものと考えられる。１方向に分極した圧砲振動子ではこの振動姿態は

圧心的に打消されて観測されない。

実験に使用した振動子はｒ＝１．１ｃｍのＢａＴｉ０３磁器振動子で

／＝４．０１ｃｍ（／’＝２．４５）のものを順次研摩により短かくしなが

らその共振周波数を測定した。その結果が第１１．２１図に示され

ている。実線は不４ｌＯＯｎＴ／ｓ，７）＝０．４５りここ０．２７）とし

て計算した値でほぽ一攻することかわかる。
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１１．３結合振動の電気的等価回路ＣＡろ２）

１１．ろ．１２次元結合の電気的等価回路

ｍｉ１．２２図に示すような矩形板の結合振動はすでに述

べたようにｍ＾＾．２ろ図（ａ）あるいは（ｂ）に示すような誘

導結合の電気的共振回路であらわすと，共振角周波数ωは

，≪（１－Ｓ’）－ω２（吋十司）＋４司

となる。ここで

耐１べ‘１

ｓ４ご竺
Ｌ．Ｕ

である。

Ｐ。
．ａ１１

－

ａ４

＝－
＆

とおいて（１１．５７）式を解くと

。７＝
（Ｐ２＋１）士

＝０

（１１。５７）

Ｃ。

Ｌ．－Ｍ

Ｃ（５１１．２２図

（ａ）

（１１．５９）

・一一‖

二

ｃ．
（ｂ）

’（ｊ）２＋１）≫－ＡＰ≫（１－び）

２（１－Ｓ＝’）
吋

（１１．６０）
となろ。

また第１１．２４図に示すような容量結合の電気的共振回

路であらわすと共振角周波数ωは次式の解として求められ

る。

ω４－ω’”（．＜”’．’十べり十（ｌ）：■’＜’（＾一占＞）＝０

（１１．６１）

ここで

べｌ＝

１

Ｉ
１
瓦

１
万以

吠゛＝

Ｚ、、（

－

１
－
Ｃ；

１

十瓦）

１８９ －

ｃ．

Ｚ。、－が

Ｚ、

第１１．２ろ図

第１１。２４図

ｃ．

£ｂ

・－ｍＴ｀Ｕ‘二つ
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ｓ防乱／（号十七）（去十ミ）

（１１．６１）式を解くと

ω２こ

（β＋１）士 （戸＋１）２－４戸（１－ａｌ）

２

耐２

（１１．６２）

（１１。６ろ）

となる。Ｚ）９・Ｑ，ｊ）＝１．ｊｊ－０のときのωを求めて表にまとめたものが第１１．２表である。

ｍ１１．２表

誘導結合回路容量結合回路

司弓叫司

ｊ）－・・ωｊ古り（１一占２）・ｊ２耐２

？＝１古ωｊ古記（１－ｓ）司２（１十δ）ぶ

ｒ→０ωＪふωｊ（１－δ２）べ２Ｊ

（１１．５７）式で

ωｊ＝

π２

－
α２

£

－ρ
ω卜

π２
－
＆ｚ

£
－
ρ

（１１．６４）

とおいてω．およびｃ４をそれぞれα方向および＆方向の縦振動の共振角周波数と考えるならば

（１１．６１）式では

司２＝
π２

－
が

£

－
ρ

－
１－Ｓ≫

べ２＝
πＺ

－
＆２

£

－
ρ

－
１－Ｓ”

（１１。６５）

とおいて耐およびべをそれぞれα方向および＆方向の幅振動の共振角周波数と考えると（１１．

５７）式と（１１。６１）式は全く同一内容をあらわしていることになる。

―１９０―

●



１１。ろ。２ろ次元鈷合振動の電気的等価回路

ろ次元結合を容量結合の１包気的等価回路で示すと第

１１。２５図のようになる。ｊｊ’端子からみたインヒ「

－ダンス最小の条件からこの回路の共振角周波数ωを

求めると次式のようになろ。

Ｊ－ω４（耐２十ω；゛十ω？）十ω゛（司‰７十べｌω：２

十ω：２ω：゛）（１－が）一司２べ゛ω：＝”（１－ろが＋２ｒ３）

ただし

＝０

１

－ｃ．

ｌ
－ｃ．

と

こ

１
こ＋

１
瓦十

１

鳥゛石

１
２こ＿ｒｃ魯ＣＩ．

１

－
Ｃ．ｂ

十

１

こ

／

１
－
Ｃ．ｃ

ｌ

Ｗ
Ｃ，ｂ

１１

－●－
ｃ． Ｃｓ

上
Ｇ

Ｉ
石

．
／

（１１．６６）

１

－
Ｃｓ

一

一

１１

－Ｆ－＋－Ｆ－

ｄ。＝

Ｋ■＝Ｋ。、＝Ｋｔ，ｃ～’Ｓ’ｃ。（等方性）

とおいている。さらに

ａ＝ －
１十『

とおくど（１１．６６）式は次式のようになろ。

ω６－ω４（ω；２十べ２十ω；２）十ω２

－

（１十５）（１－μ）２

（１－δ）３

１

／菰

（１・－２ａ）

（１－Ｓ）≫

心２べｌω：２＝０

＊付録Ｉ参照

―１９１―
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１

一心

１
一
Ｑ

こ
ら

£ｅ Ｃ．ｉ

第１１。２５図

（１１．６７）

（１１．６８）

（心ｌべｌ十耐２ω；゛＋４゛４２）

（１１．６９）
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ｌしたがってＣｔｆ．’，＜ｏｉおよぴωｊをそれぞれａ，ろおよびｃ方向の厚み振動と考え

Ｊ － Ｊ

＜４’＝ａ，／

１－ぶ

（１十り（１－２Ｓ）・

１一合

（１十Ｓ）（１－２り

。か，ｊ
１－δ

－ ・ ・ ｒ ＝ －

（１十り（１－２Ｓ）

とおくと（１１。６９）式は（１１．１１）式と全く一致することがわかる。

１１．４結合振動理論の誤差

１１。４．１２次元結合振動理論の誤差

矩形板（長辺をａ，短辺を＆とする）の２次元結合振動の式は次式で示される。

ただし

ω卜心

２＿Ｚ
・”２”ωａ

ｊ＝
ＴＴ＊
－
ａ２

２（１十戸）’

（１十戸）十

£
－

β

？＝

（１十Ｐ≪）≫－４Ｐ（１－め

２（１一占２）

（１十Ｐ’）’’－４戸Ｃ１－Ｓ≫）

２（１－ｐ）

こ

６

である。これらの式でポアッソン比をｇとして

ａ＝が

一司ｕｉ（１１．７１）

＝司媚（１１。７２）

（１１．７ろ）

（１１．７４）

とおくと，すでに述べたようにｊ）→０あるいはＰ＾ｏｃ・の極限において理論式と一致する。

ｐ＝１すなわち正方形の薄板の振動についてはすでに弾性学的に解析が行なわれていて，形

状変化の振動姿態は。ラーメの振動様式と称され，その共振周波数の厳密解は次式で与えられ

ｎヽ抒

ら厩⊇ （１１。７５）

―１９２―

Ｌし

７０）

－



０．２

第１１。２６図

０．４
０

である。

以上はＰ＝１の場合についてσ）誤差を検討したわけであるが，ｊ）≒１のところでは当然ｐ＝１

のときより誤差は減る。したがって（１１。７２）式にある補正を施すとＰの全領域にわたってか

なり近似の高い結合振動の式が得られる。種々の近似か考えられるかヽ，次の式でかなり満足な

結果か得られる。

－１９５－●●・

！ｙ

結合振動理論では（１１．７１）式でＰ＝１とおいて

ω１゛

π

－ （１１．７６）
α’ｐＣ＾－ｔ－ｉ＞）

となり，ａ＝・ｙとおけぱ完全に一致する。

次に正方形の薄板の面積変化の振動は数学的に厳密解は求められないが，Ｅｋｓｔｅｉｎ吋Ｍｌｉｈｌｙ印

および尾上映剔こよー・）て近似解が得られている。最近発表された尾上氏の計算によると

ただし

Ｉ
Ｒ

ζ
マ戸

ζｓｉｎ？＝バ４十〇（ζＣＯＳ？－ｓｉｎｏ

（１１．７７）

（１１。７８）

で，誤差は０．ろＳ以内と報告されている。結合振動理論では（１１．７２）式でｐ＝１とおくと

（１１．７９）１４

となる。第１１。２６図は両者の違いをｆの関数とし

て示したものである。すなわち結合振動即論でＳ＝・ｙ

とおくと，実際の共振周波数より高めに計算される１．２

訳であろ。その差は０＝０．ろで約ろｓ稗度で詳しく愉

は第１１．２７図に示す。同図でαは

≪＝１－
（尾上氏の近似解）

（結合振動理論でＳ＝ｆとおいた値）

（１１．８０）

ぺ
｀
£
∧

匹Ｊ

－
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１．１０

１．０５

（１十戸）十

＝ぶノ１（１－ぷ）’

＝瘤（１，引・

０

１。０や

０．１

’（１十ｉ＊ｒ－４戸（１－＊≫）

２（１－ｒｆ≫）・

０．２

第１１．２７図

第１１．２８図

―１９４―
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び
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’＝０．ろ０の場合について補正を施さない（１１．７２）式と補正を施しｒこ（１１．８１）式につい

て図示したも０が第１１。２８図である。

１１。４．２ポアツソン比の測定

振動子材科のボアプソン比は，振動子の設計に際して重要な定数であるが，その測定方法は

従来次のような方法が採用されている。

（１）異なる形状の試科（たとえば棒状試科と円板試料）を用意して（１１．１）式～（１１．４）

式とから計算する方法

（２）円板試料で異なる振動様式を励振して求める方法剛

などがある。（１）の方法は全く材質の同じものを用意する必要がある。（２）の方法は圧電振動子

では非対称の電極を設けるとかなり楽に種々の振動姿態が励起でき簡便々方法といえる。

角板の場合には結合振動を利用する方法か簡単である。ただしｊ）＝１すなわち正方形の薄板

では第１１。２７図に示したように補正を施す必要がある。また戸々１の場合には（１１。８１）

式の近似式を用いれば良い。

９＝き

１

（１１．８２）

（１１．８ろ）
（１＋９１）２

－・ｄ

（１－
；Ｏ

とおくと（１１．７１）式と（１１．７７）式とから

１－＜ｔ’＝

（１十ｐ２ｙ９２

Ｐ２

となり１が求められる。この方法で求めた４ｙの値の誤差は次の方法で検討した。

円板を用意しその径方向振動の共振周波致を測定した。これは（１１．４）式であらわされる。

この円板から任意の寸法比Ｐの矩形板を切出し，結合振動の共振周波数を測定し（１１。８５）

式を用いて・清々求め。この／５７を用いて径方向振動から〃を計算して比較した。その結

果が第１１．ろ表に示されている。

１１．４．ろ５次元慈合振動理論の誤差

角柱振動子におけるろ次元結合振動理論の誤差を見出すことは．たとえば立方体の共振周波

数についてさえ厳密解が得られてい；ないので確かめることはできない．・２次元結合振動理論

式の誤差が高い共振周波数の振動姿態であらわれ．とくにｐ＝１のときに最高になることから

－１９５－

一 一

－



第１１．ろ表

寸法〔ｃｍ〕く訳〕Ｉ

ＢａＴｉＯｊ磁器４．６φ〉＜０．２５７５００．５ろ４

（Ｑ入り）５．６×２．４×０．２５７５００．ろろ０

ＰＺＴ磁器（１０１）２．８４φＸ０．２０８５５ろ０Ｑ．２８１

１．８９〉＜１．５９５×０．２０８５５ろ００．２７７

ＰＺＴ磁器（１０ろ）２．８ろ５φＸ０．２１０ろ０９５０．ろ０５

２ｊ２×１．５８×０．２１０５０９５０．２９２

ＰＺＴ磁器（１０５）２．８ろ０φｘＯ．２０５ろ１４００．２８７

２．０７×１．６０５×０．２０５５１ｚ１００．２８８

類推して立方体の呼吸振動について誤差が最大になると考えられる。

第１１．２．５節に述べたように，円板の径方向振動が（１１．５１）式で示される縦振動の結合

の結果示らわれ名高い周波数の共振であると仮定すると。この考えを拡張して球の共振周波数

を函らわす式が導かれる。球の振動に対しては弛性学的に近似解が得られるので。この両者の

比較で結合振動理論の誤差を推定してみる。

ろ次元結合振動の式から。立方体の共振周波数は次のようになる。

立方体の呼吸振動ぴ１ω：（１１。８４）

変形振釦１ωｌ＝六ω：

ここで円柱の伝動の場合と同様に（１１，５０）式から

ω：＝ω；２＝（１－ｏω；＝（１－１．）工旦夕）ｙＥ＿で不乙７り

とおくと，結合振動から求めた球の振動は次式のようになる。

球の変形振動み十に心芹融！・兪ａ

一方Ｌｏｖｅによれば叫

球の変形振動ω？＝やｙ各沢ｙＦ可

（ｙ°０．２５のときβ１＝０．８４

が゜０．５のときβ，＝０．８４８

球の呼吸振動３ｒ’ｐでＴ不去ぞ｝＿

＊＝０．２５のときβ２＝０．８１６

―１９６―

（１１．８５）

（１１。８６）

（１１．８７）

（１１．８８）

（１１。８９）

（１１．９０）



・

●

球の摸り振動ｉｌ°£！！１！ゑ４ジ２１ｒ｛ｉでＴｙ７ｙ

である。上記の両者の比較のためｇ・－０Ｊ２５として計算すると次のようにフ２：る。

（ａ）３次元結合振動から求めた式

球の呼吸ω，＝２．５５１ろ十

ｙ「

球の変形ωｌ＝・１．６１ろ６÷

ソ？Ｆ

（ｂ）Ｌｏｖｅの式

球の呼吸・：＝２．８０８２ ヰ
球の変形・；７１．６６９０寸

／「

（１１．９１）

（１１。９２）

（１１．９３）

（１１．９４）

（１１．９５）

これらの結果からＬｏｖｅの式が正しいと仮定するとろ次元結合理論の式は．球の変形に対して

ろ．５・ｌ，程低く，球の呼吸に対して９．２％程低いことになる．

次にボールベアリングについて第１１

．２９図に示すような装置で共振周波数

を測定しだ．その結果が第１１．４表に示

されている。ｂｖｅの式によればｔｆ＝０．２５

ごとき昔＝２．１８４，７＝０．５のとき

＾＝２．１６４と在るので，ｊを球の変

形と考えると．／；と人の何れが球の呼吸

振動の共振周波数かよくわからない．し

たがってＬｏｖｅの式の誤差の程度は９ら

ドライノ←

用振動子

ピックアツ

用振動子

標準信号

発生器

真空管

砲圧計

図１２．２９図

フｉいが３次元結合振動の式の誤差は高々１０Ｓであろうと推定さｔｌる。

第１１。４表

ノ；〔ｋｃ〕石〔ｋｃ〕／，／／．ノＴ，〔ｋｃ〕ｆ，ノｆ１

１４２７．７０２８５２．１４２１，９９２８７０．ろ８６２．０ろ５

２１４２７，７８６８５２．５８ろ１．９９５８７１．２４７２．０５７

３４２８，１１０８５２，４００１，９９１８７１，５４９２．０ろ５

４４２８．００６８５２．１１１１，９９１８７０，２８７２，０ろろ・

―１９７―

ｌ

尚

一

回

ボールベアリング

ブＥＩ
‾‾‾ｖ．ｖ



―１９８―

１１．５ｉ二り振動

最近通信に用いられる搬送波はますます高い周波数が採用されつつあるので，これにともた

って高周波のメカニカルフィルタあるいはセラミックフィルタが要求されている。第１１．１節

に示したように同一寸法の振動子では厚み振動の共振周波数がもっとも高いが，他の振動姿態

との結合振動のため複雑な周波数スペクトラムを示し。その周波数付近で単一共振を得ること

はひずかしい。これに対してｊ二二り振動は他の振動様式（縦波）との結合はないと考えられるの

で，上記の目的に使用されようとしている。辻り振動には次の２種類が存在する。

（ａ）薄板の厚みどり振動（厚みをｆとする）

／．．＝
子厚

動（面の寸法をαむ

ヰル膳

弾性定数で．ヤング；

£

（＆）角板の面£二り振動（面の寸法をαおよび６とする）脚

ただし．μはラーメの弾性定数で．ヤング率やポアッソン比と次の関係がある．

九．＝

２（１十か）
μ゛

圧電振動子で辻り振動を起させる７こめ

には第１１．ろ０図に示すように分極軸と

平行に電極を付けて励振すれば良い。

第１１。１８図および第１１．１９図に示

す実験に用いたＰＺＴ磁器を用い。電極

をつけ変えてたり振動を励起させたとき

厚み辻り

第１１．ろ０図

（１１．９８）

（１１．９７）

（１１．９６）

面辻り

．の共振周波数が第１１．ろ１図，第１１．ろ２図および第１１．３ろ図に示す，ｍｉ１．５２図はα辺

の寸法を変えた場合で．１ろ６ｋｃ付近の振動が強くあらわれαの寸法に依らないので厚み辻り

と考えられるが．この結果から涯を求めると

厚＝２ろ２０ｎｉ／ｓ
（１１．９９）

プ千

－



４００

ろ００

Ｏ

ｏ

Ｉ

―
｛
ｏ
＾
：
｝
・
／

１００

４００

ろ００

〔
り
汽
て
｀
．

０

２００

ほ〕

Ａ－２

Ｂ，２

○

（今

○

α゛７．８４

ト

ｌｏ

１．０

第１１．ろ１図
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←～●

ＲＡ；？０．４０

２．０

ａＣｃｍ〕

５．０

第１１。ろろ図

となる。第１１．１８図および第１１．１９図で用い

遺

と

イ

の比をとると

言

／、

／〕ｙし

１．２５

となる。ｔｆ＝Ｏ．ろ５

蕗

とすると（１１．９８）式から

浪 一
一 １．６４

（１１．１００）

（１１。１０１）

と７２：り。刀４りの相違がある。

一方第１１。ろ１図からａ辺のぢ藍が変化すると共振周波数が変化するので。ひしろ厚みとり

ではなく面£二りと考えた方が説明が容易である。したがって第１１。ろ１図，第１１．ろ２図。お

よび第１１．３ろ図ともに面辻りと考えると第１１。５表に示すように（１１．９８）式の関係に近

づくことがわかる。

―２００―
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第１１。５表

試料
面゜寸法ｊ

・

√１ゴ
圧

゜２９０宍／ｓ’゛゛

ａｂｐ０．ろ５として計算した値

ｃｍｃｍｋｃｎｖ’ｓ
Ａ－２０．８４０．８４１ろ２１５７０

Ｂ－２０．８６０．８５５１ろ６１６５０１７７０ｎｖ＾ｓ

Ｂ－ろ０．８６０．８４１ろ４１６７Ｄ

第１１．ろ１図．ｍｉｌ．ろ２図および第１１．ろ５図の実線は第１１．５表の数値を用いて（１１．

９７）式で計算した値である。第１１．ろ３図でａの寸法が短かくなれば当然厚みどり振動に移

行する筈で。すでに述べた結合振動理論で説明しようと試みたが，現在では好結果が得られて

いない。今後に残され７こ課題の一つである。

１１．６あとがき

木章において得られた結果を要約するとつぎのようにア２る。

（１）有限な寸法を有する振動子の共振周波数を計算する基本式をろ次元結合振動の概念を導

入して求め，圧電磁器振動子を用いて実測した結果と非常に良く一致することを明らか

にした。

（２ｊ特殊フ！ｋ場合として正四角柱振動子では長さ方向と断面の拡がり振動の２次元結合と考え

て良いことを明らかにした。

（ろ）結合振両理論における結合係数とボアッソン比の関係を明らかにし，とくに２次元結合

振動理論の誤差を求め，補正した結合振動の式を導き，正方形板あるいは矩形板を用い

てボアッソン比の測定を容易にした。

（４）結合振動理論を拡張して球の振動に対する共振周波数を求めろ次元結合振動即論の誤差

は高々１０％であることを明らかにした。‘゜‥

（５）£二り振動様式についても実験的研究を行ない，振動子設計の資料を得た。

―２０１―



第１２章強誘電性圧電材料の弾性定数と

その温度特性

１２。１まえがき

ＢａＴｉＯａ磁器は１２０°Ｃにキューリ点を有し，さらに０°Ｃ付近にも結晶転移点を有してい

るので。室温付近における誘電的性貿，圧電的性質ならびに弾性的性質もかなりの温度依存性

を有する。（Ｃａｏ．，４ＢａｏＪ６）Ｔｉ０３磁器では結晶転移点がーろ０°Ｃ付近にまで低下するので，

その温度特性はかなり改善される。ＰＺＴ磁器はキューリ点が２５０°Ｃ以上で，ｌｉａＴｉＯｊ系磁器

に比べると高く，室温付近の温度特性もさらに改善される。これらを砲気音響変換素子として

使う場合，その温度特性がしばしば問題となるので，詳しくこれらを検討し。従来一定とみな

されていたボアッソン比の温度依存性もしらべた。また振動子の共振周波数は試料の弾性定数

（ヤング率やボアッソン比等）と寸法の関数でゐらわされ。振動姿態により関数の形も異なる。

したがって結合振動理論を適用すると，寸法比を変えることにより共振周波数の温度係数をあ

る範囲内で制御できる。これらについて以下に述べる。

１２．２ＢａＴｉＯａ磁器の温度特性（Ａろ６ＸＡ５’］）ＣＡろ５）

実験用試科として第１２。１表に示されるような寸法の磁器を用意し↑こ。角柱状試料には両端

面に鉛電板を焼付けその方向に分極処理した円反と叫ボ試料はともに広い面（４×ろ。５の面）に

電極を焼付け分極処理を施した。

第１２。１図は角板の結合振動にづいての２つの共振周波数ぶ１と。／；２から前章で述べた方法

で求めｒこボアッソン比，７を示したものである。

第１２。２図は５つの試料の共振周波

数から計算で求めた音速（ｆぷＴ）である。

角柱は辺比が５であるので前章にした０

がって仙正してある。円板試料から求、

めたｆｊ－は第１２。１図の・７を用いて計

算したものである。第１２。５図まろ試

料について２０°ｃにおける共振周波数

を基準にとり他の温度における共振周

０。２漸
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第１２．１図
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波数の変化を図示したものである。この図か

ら振血姿態が異なると共振周波数の温度特性

が異なることか分る。またろ試料から求めｒこ

厚の値が多少異なるか，粉体の成型条件，

焼成条件ン２どによるばらつきである。とくに

１０ｔ付近の結晶転移点も試料により多少異

乃：るようだ。

第１２．１２？

寸法振動姿態

角柱３×１Ｘ１ｃｍ縦振動

円板２．ろφＸ０，２”径方向振動

角板

１

４．５×ろｘＯ．２・・結合振動

なお参考のため第１２。４図に誘電率と畑ｌδの副度特性を第１２．５図に砲気機械結合係数

の況唆、特性を示し７こ。
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１２．５ＢａＴｉＯｓ単結晶の温度特性（Ａろ６）

磁器は微結晶の集まりであるので磁器の異方性ンｉどを考えるとき，単結晶の性質を知ること

は意義がある。また最近単結晶の製法も進み，将来圧電材料として使用される見込みがある。

しかし現在では完全に歪のない単一分域の単結晶は得られ；ないので測定者によって測定値が異

及。擲筆者・よ電々公社電気通信研究所の和久茂氏より提供さｎだ単結晶につい７諸特性の測定

を行；なった。

１２．ろ。１誘電的性質

使用した試料の寸法および９メータで測定した誘電率の値を第１２．２表に示す。偏光顕微鏡

で観察しだところかなりきれいン５：．ｃ分域の結晶で一部にａ分域が存在している。一方誘電率
－２０４―
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第１２．２３？

試料寸法誘電率測定条件

澱１４．５×ろ．０×０．６°”１４６５ｌＯＯｋｃ．Ｋｄ。＝３．ろ４ｋＶ／ｃｍ

Ａ２５．５Ｘろ．０×０．２５４ろ２８０ｋｃ，＾’ｄ．＝ろ．５４ｋＶ／ｃｍ

の値もＭｅｒｒやＤｅｖａｉｓｈｉｒｅ’Ｍ’等によるｃ分城単紡晶の誘ｎｒＷ，２２０に比べてやや高くａ分城の存

在が考えられる。

第１２．６図は試和£１について誘電率の泗流砲圧特性を示すも（ぴで不十分ながらｄｏｍａｉｎ

ｃｌａｍｐｉｎｇｅｆｆｅｃｔ＜６５’Ａｉみとめられる＊にの測定結果刀・ら電気機械紆合係数（１）を求めることが

できる’；第１２．６図から自由結晶の誘砲率ε７および拘束さｊｌだ結晶の誘電率Ｅｓを求めると

ε７＝ろ４０Ｅｓ＝２５０

なる蛸が得られ
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・１誘電率の値が第１２．２表の値に比べて低いが，これは；ｌｉ極の一部がはがれたためである。
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Ｒ；代入すると

Ａ：＝０．５１

となりＤｒｏｕｇａｒｄ等の値０．５とほぼ一致する．

第１２．７図は誘電率の温度特性で．測定に際しては常に１．５ｋＶ／ｃｍの直流電圧を印加した．

１２．ろ．２弾性的性質と圧１４１的性質

まづ試料£２の長辺（＆）を次第に研摩してゆき．その都度共振周波数を測定して弾性定数を

求めた．すなわち５ｋＶ／ｃｍの直流電界でろ時間分極処理を行ない，約１５時開放置したのち

残留分極を利用して共振周波数の測定

を行フＳ：つた。第１２．８図は長辺および１５００

短辺方向の共振周波数と試科寸法との

脚係を示す。結合振動の理論を適用す

ると

〔
・
已
ｙ

＿■１０００

ダ＝０．ろ２，

／：ｌｌｙ

＝５２７０皿／ｓ

なる位が得られる。この値を用いて計

算した共振周波数が同図で実線で示さ５〔Ｉ〕

れている。両者の一致は刀，なり良好で

ある。なお試科寸法が正方形に近付く

につれて高い共振周波数の振動が弱く

なり，低い方のそれは強くなる。これ０

は結晶が単一ｃ分域ではなくα分域が

存在するためにあらわれる現象と考え

られる。

０ ０．２

第１２。８図

０．４

岐

０。６

ｎ〕

つぎに試科息１について共振周波数と直流電圧との関係を求めた。その紐果の一例がｍ１２．９

図に示される。またこの結果から計算されたずと厚がそれぞれ第１２．１０図と第１２．１１

図に示されている。・これらの図からわかるように直流電圧を加えると結晶は次第に単一ｃ分域

に近付き。辺方向振動の音速√ｉ
ｙ

は大になりｇは小さくなる。残留分極の状態では
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∂＝０．５２５．
⑤５０６０ｍ／ｓ

なる値が得られた。試料載１と尨２

の定数における差異はα分域の存在

する割合が異なるためで，誘電率を

比較すると第１２。２表から尨２の方

がａ分域が少ないといえる。ｆと

厚を比較してもｆｎ２．５表に

示すように血２の方がα分叙が少な

いといえる。

第１２．ろ表

回。臣

ノ伍１０．５２５５０６０

悳２０．ろ１６５２７０

ｍ１２．１２図は厚み振動の共振周

波数と反共振周波歎と思われるもの

で。動インピーダンスの最小と最大

になる周波数で・チ・る。ｇの値として

０．ろ２５とすると厚み振動の共振周

波致から

４４ろＯｍ／ｓ

が得られる．ヤング率の値を求める

と
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Ｅｘ＝１．４１×１０１１ｄｙｎｅ／ｃｍ’

となる。

第１２．１３図は£３の直流電圧特性

でゐる。

第１２。１４図は試科廠１の音速
厚

の温度特性で。測定には常にｉ＾ｋＶ＾ｃｍ

の直流電圧を印加し７こ。第１２．。１５図

は（ｆの温度特性である。
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１２．４＾ａｏ，９６Ｃａ・０．０４）ＴｉＯａ磁器の温度特性（Ａろ７）

この材料は主として第１部の実験に使用しｒこもので，誘電的性質の温度特性については。す

でに述べてあるのでここでは弾性的性質について述べる。
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まづ第１２。１６図に示すよう乃：矩形板２ヶＣ１．６０（ｌｎｌ‘０５°”

を用意してその共振周波数の温度特性を測定へＯ．ｆ７ａｎ

・し。結合振動理論からｆと
犀

を求め７こ。ｍ

１２。１７図はその結果を示したものである。

ほば純粋なＢａＴｉＯｊ磁器Ｒ：比べて１０℃付近Ａ１．６１５ｃｍ０．９８５ｃｍ

゛の結晶転移点が低温に移行したため，室温付’０．１７ｃｍ

ｌ
近の温度係数はかなり改善されていることか

わかる。第１２．１８図はヤング率£の混度特

性を示しｒこもので。試料により約ろ・ｌ，ほど違

第１２．１６図

つている。これは分極軸方向と垂直方向とに異方性が存在するためである。
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１２．６ＰＺＴ磁器の温度特性（Ａろ８）

ＰｂＴｉＯａ－ＰｂＺｒＯ，系磁器はその成分比を変える・とＰｂＴｉＯ，４５・ｌ，－ＰｂＺｒＯａ５５％付近，こ

結品の転移点が存在し，正方晶系がら菱面体晶系に及わる。この相転移付近の成分比からなる固
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溶体は圧電材料として優れた性質を有し，

ていて．とくに電気機械結合係数が高く，ｘｉｎ”

キューリ温度も２５０°し以上で，共振周

波数の温度依存性が小さく。セラミック

フィルタ始め各種の電気音響変換素子に

用いられつつある。

第１２。４表に示す成分比の異なるＰＺＴ

磁器を用意し，その温度特性を測定しｒこ。

９
で
Ｋ
〕
Ｑ
．

第１２。１９図およぴ第１２．２０図は厚

および£の温度特性を示し７こもので．

ＢａＴｉＯ，系磁器に比較するとその温度依

存性は著しく改善されていることが分る。

？５１２．２１図はボアッソン比ｆの澗度特

性を示し７こものである。第１２．２２図は

円板の径方向振動における電気機械結合

係数の温度特性の一例を示したものである。
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第１２。４表

成分比
試料番号＆．ρ〔ｋｇ／�〕

ＰｂＳｒＺｒＴｉ

１０１９５５５６４４０．４９７．２２×１０１

１０２９５５５５４５０．５ろ７．２ろ

１０５９５５５４４６０．５８７，４０

１０４９５５５ろ４７０．６１７．ろ５

１０５９５５５２４８０．５７７．１５
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１２．６磁器振動子の温度特性の制御（Ａ５９）

磁器振動子はすぐれた圧電的性質をイｊしているが従来温度特性の点で水晶振動子に劣ってい

るため。周波数標準あるいは高級フィルタ一等に用いられなかったが。最近ＰＺＴ磁器が開発

され水晶振動子に近い特性のものが要求されつつある。

使用周波数が決定されると，振動子の設計に際して任意の振動姿態を用いることかできる。

さらｉと結合振動を利用する場合には，寸法および寸法比を変えて同一共振周波数を得ることが

できる。

一方振動子の共振周波数は材科のヤング率，ポアヅソン比，ならびに寸法の関数であらわさ

わるが。振動姿態によりこれらの関数の形が異なる。結合振動を利用するときには共振周波数

は寸法比にも依存する。したがって同一材料の振動子でも形状を変えることにより，共振周波

数の温度係数を制御できる。以下これらの点について述べる。

１２．６．１単純な振勁姿態を用いた振動子の温度係数

単純ン２顛動姿態を有する振動子，いいかえると細い捧の縦振動（長さ０，薄い板の厚み振

動（厚さり，および円校の径方向振動（半径ｒ）などの共振周波数をそれぞれ／。。／；およ

びノ；とするとすでに述べたように次式であらわされる。
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（１２．ろ）

（１２．４）

振動子の質量をＭ。体積をＦとすると，密度ρは呵／Ｆで与えられるからβもまＺこ寸法の関数

７あふ。材料の線膨張係数を十罷ｒあらわすと上記の共振周波数の温度係数，よ次のよう

になる。イ

ここで‘ａは
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（１２．９）

（１２．１０）

（１２．７）

（１２．８）

縦振動の場合 び１＝０

厚み振動の場合＜ｒ，＝

径方向振動の場合Ｏｉ＝

０’（２－り

（１－Ｏ（１十り（１－２Ｏ

，√了二７

ｊ？（ｊ）

づ普）

－

（１２．６）

で与えられる。したがって上記５つの振動姿態ではその共振周波数の温度係数はポアッソン比

の温度係数にかかる係数αのみが異なっていることがわかる。たとえぱ≪＝０．２７とすると

ｎ’ｔＳ－０．２９６．０，＾０．１５８．＊＝０．ろ０でａ，＝Ｑ．４２０．ｏｒ，＝０．１７０となる。すなわちボア

ッッッ比の温度係数がヤング牢の温度係数より大きいときには振動姿態により共振周波数の温

度係数に差が著しくあらわれる。

１２。６．２結合振動を用いた振幼子の温度係数

２辺の長さがαおよびろである矩形枚の共振周波数は

、
／；’＝
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で与えられる。ただし
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である．厳密には・１１章やのべたように．／ｚには柏正を施す必要がＪヽるが．補正の割合はポ

アッッッ比の変化に対して極く僅かで函るので省略した．上式から共振周波数の温度係数を計

算すゐと．前と同様に
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である。

角柱振動子の各辺の長さをａ，ｂｉ５よびむとして－２ｉが他辺に対して長い場合，すなわち

■≫ａ Ｃ）ｂとすると第１共振はｃ方向の縦振動となりその共振周波数は
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つぎにみ＝ｃなる正四角柱振動子についてはαの長さに無関係刎毬ｌ周波数

が存在するが他の２つの共振財波数はそれそれ次式で与えられる。
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でＪヽる。したかって共振周波数の温度係数は次式の形で与えられる。
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である。

≪＝０．５０なるときのαを計算して図示すると第１２．２ろ図に示すようになる。以上述ぺた

振動姿態ではαの値として－０．１～０．７５の値が期待できる。したがって寸法比による温度係

数の制御もある制限があることになる。とくにヤング率とポアッソン比の温度係数が互いに逆

符号であるときに有効であるといえる。
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１２．６．ろ磁器振動子の共振周波数の温度特偉

圧砲磁器の熱膨張係数は富田氏等により詳しく実測されている。第１２．５表にそれらの航を

示した。現在使用されている圧電磁器では熱膨張係数はヤング牢やポアッソン比の温度係数と

比較して小さいといえる。

ｍｉ２．５３ｆ

磁器材料熱膨張係数温度範囲

ＢａＴｉＯｊ６．７～８．２×１０°゜／℃２０～８０°Ｃ

（Ｂａ．，．Ｃａｏ．，４）Ｔｉ０３６．０２０～９０

ＰＺＴ７．４～７．６５０～１００

（Ｂａ・。。Ｃａ，。。４）ＴｉＯ，磁器では厠１２。１７図およぴ第１２。１８図からわ刀ｊるようＳｒヤング率

とボアッソン比の温度係数が互いに逆符号であるので寸法比によって共振周波数の淵度係数を

変えることができる。しかし温度によりそれら材料定数の副度係数が異なるので。７ことえぱあ

る測度範囲にわたって共振周波数の温度係数を非常に小さくすることなどは不可能でＪヽる。

ＰＺＴ磁器の場合についても同じようなことがいえる。ｍ１２．２０図および第１２．２１図から

わ刀・るように材科定数の温度係数はＢａＴｉＯ，系磁器に比べて小さいが，鄙度に対して増減する

傾向を示している。したがってこの節で述べたようフｔ制肢法は材ね定数が温度に対して単調に

増加あるいは減少する場合には有効な方法といえる。

１２．７あとがき

木章において得られた結果を要約するとつぎのようにフｔるっ

（１）ＢａＴｉＯｊ磁器および単結晶，（Ｂａ，。ｔ，Ｃａ。４）Ｔｉ０３磁器ならびにＰＺＴ磁器について

その材科定数の温度特性を測定し，振動子設計の基礎資和を得た。

（２）結合振動を利用して振動子の寸法比を変えることによりある振動姿態の共振周波数の混

度係数を制御できる方法を明らかにし７こ。とくに材科定数が温度に対して単調に増加あ

るいは減少する場合にはその温度範囲にわたって共振周波数の温度係数を非即こ小さく

できることを明らかにした。

―２１７―



第１ろ章圧電振動子の振動姿態と指向性

１６．１まえがき

圧砲磁器振動子は各種の電気音響変換素子や亀気機械変換素子に使用されつつあるが，とく

に強力超音波用振動子。水ね超音波用送受波器。カプラーやメカニカルフィルタ等へ応用され

る場合。振動子の形状と振動姿態で共振周波数が決定される。しかし一般に理想的形状の振動

子の固有振動数は理論的にも紐密に計算されているが。有限寸法のものについては第１１章で

述べた結合振動理論を適用すると角柱や円柱状振動子は簡単な式で計算できることが示され。

実験値とも良く十致することが確められ７こ。しかし特殊；な形状の振動子７ことえばＢａＴｉＱ磁器

と金属と刀，らなる複合板の屈曲振動子や球面型磁器振動子などについては実験によって設計資

料を得る他に方法がない。またこの種の磁器振動子は大型のものが製造できないので鋭い指向

性をもｒこせる埃合には数多くの振動子を組合せる必要がＪヽる。これらについて実験ならびに計

算を行なったのでその結果について述べる。

１５．２屈曲型振動子（Ａ４０）

１ろ．２．１複合板屈曲型振動子

ＢａＴｉＯ３磁器単味では特殊な分極処理を施さないと屈曲振動を起すことはできないか，金属

板の片面に貼付けるといわゆるバイモルフとほぽ同じ働きをする．この種の貼合せ複合板では

板にかかる曲げモーメントを圧電素子に対する圧力または張．力に変換し，かつその応力は拡大

して伝えるので，マイクロホン，ピックアップ，レシバーなどに応用され．機械的インピーダ

ンス整合の目的に好んで利用される．種々の大きさおよび形状を有する振動子を試作して．実

験的検討を加えた．

第１ろ．１図に示すような複合円板におい

て両者の弾性定数か全く等しいと仮定する

と，その屈曲振動の共振周波数は周辺自由

な場合は次式で与えられる。

刄。＝琵ヅド罵

£ｂ

＜ｍ

（１ろ．１）

―２１８―

・

Ｔ

・

第１ろ．１図

トｒ→ＢａＴｉＯ

で

よ

金属



４

ただしｆが非常に薄い場合にのみ正確である。Ｑ・。はべ・セル函数を含

ひ方程式の根で，ボアッソン比りこ依存しｍ＝１のとき第１ろ。１表に

示す価を有する。

ＢａＴｌＯ３および鋼鉄では・μ＝ｉ０．２７として’＾１０＝２．９９．黄銅では

ｔｆ＝０．３５．ａｉｏ＝ろ。０１５である。ＢａＴｉＯ，，ｍ＾．および黄銅に

おける音速をそれぞれ４５ｎ０ｍ／ｓ．５０００ｍ／ｓ＊Ｊよびろ５００””！／ｓとし

て計算すると共振周波数は

（Ｉ）ＢａＴｉＯａ

ｃ＼＼）ｍ鉄

ａｉｉ）黄銅

／＝１９ろ

／＝２０９

／＝１５７

－ｒ２

－ｒＺ

－
／・≫

ｋｃ

ｋｃ

ｋｃ

第１ろ．１表

⑤
（１ろ．２）

（１ろ．ろ）

（１ろ．４）

となる。複合体における圧電休と金属の厚さの比は，どのようにも選びうるが，この実験にお

いてはフィルタ素子としての応用に着目している７こめ共振周波数の泗度係数を僅少ｔらしめる

ような比率を採用しざ？

１ろ．２．２実験結果

？ｎｉ３．２表は振鉄にＢａＴｉ０３を接着した振動子の寸法と共振周波歎早の他音響定致をあわせ

て示したものである．表中△／はｑｕａｄｒａｎｔｆｒｅｑｕｅｎｃｙの差．γは制動容扁・と等価Ｆ列抵抗の比．・

んは見掛けの結合係数を示し，それぞれ次式刀・ら求めたものである．

令 －

１

１十一
γ

た２き・２．５１

ｆ。－ｆ，

－

。／；

（１ろ．５）

（１ろ．６）

第１ろ．２表からあきらかフ５：ように．共振周波数が（１ろ．１）式を脚足しフ５：い．とくにｆ／ｒか

大となるほど理論式より小さくあらわれる．

―２１９―



第１５．２表

ｒｆｔｂｔ／ＴＵ／ｒ／，△／ノ．（？γＡ

ｃｍｃｍｃｍｋｃｋｃｋｃ

ろ．００．９０．２０．ろ０．２２１８．６７０．０８１８．９２２５４ろフ．４０．１８ろ

ろ．０１．１０．２０．ろ７０．１８’２２．０１１Ｃ）．１Ｏ２２．ろ０２２０ろ６０，１８２

２．００．６０．１５０．ろ０．２５２６，４５０．１２．２６．９６２２０２７Ｑ．２１７

０．７５０．２ろ０．０５０．ろ１０．２２７０．８０．ろ７１．ろ２ろ６７０．８０．１３ろ

０．７５０．２７０．０５０．ろ６０．１８８４．９０．ろ８５．５２８ろ７０．８０．１３ろ

０．５００．２５０．０５０．５０．２０１５７．ろ０．４１５８．６５９０６０．５０．１４４

０．４００．２４０．０４０．６０．１７２２４．９０．４２２６．ろ５６０８０．００．１２５

０．５００．２００．０４０．６７０．２０３１４．４０．６５１６．ろ５２０８２．５０．１２４

１ろ。２．ろフイ，ルタ素子としての応用

ＢａＴｉｔｔ磁器振動子では一般に上述のγの値が小さいので，広帯域フィルタの素子として適

しているわけであるが，これを金属と接着した上述の複合体においても一般に小さい値をして

いるのでフィルタ素子として有利である。（？の値は余り高くはないがそれでも£Ｃ回路の（？に

比べると一般に相当高く充分使用し得Ｚ）。またんの値が相当高いことはこれを電気音咎変換素

子として充分使用しうることを示す。

！５．２．４送受波器としての応用

上述の振動様式をもつ振動子はまた超音波や可聴音波の
ム受波器として使用することもでき

る。

第１ろ。２図にこの種振動様式を利用するため試作した真絵製超音波送受波器の構造を示す。

第１５．ろ表は測定した値を示すもので，第１共振が屈曲振動，第２共振は径方向振動である。

表申臨。は空気中自由状態の動アドミッタンス，ｊは力係数で振動部重量の約５０９，を有効質量

として概算した値で．ｙ。は浸油状態の動アドミッタンスである。また伽。は機械音響変換能率

（Ｓ）で次式より算出した。

η・，＝１００（１－
瓦

石） （１５．７）

この種の振動様式を利用すると明らかに幅射面がピストン運動をしないから音響指向特性はピ

―２２０―
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４

ストッ膜のときより平坦１こフＱ：る゛。第１５．５図はこの形式によるマイクロホンあるいはスピー

カーの一例で試作実験の結采約７ｋｃであ・ｒこ。この和のものは極低周波を目的とする場合ある

いは一定周波数で共振状態で使用する場合などに適している。

第１５．５図

第１ろ．ろ表

第１５．２図

ＢａＴｉＱ，

石ｙ・・八／ｊ゛ｙ．７７ｍａブ匹ｇ

ｋｃｍｋｃｍｋｃＳ

第１共振２ろ．ろ９６．４４０．０４５１．２ｎ．２２９６．６２ろ．６１１５．４

第２共振ろ７．８０ろ５，６５Ｇ．０２５２．０５．０５８５．８ろ８．０９１ろ．９

● ｊの単位は×１０７ｄｙｎｅｓ／ｅ．ｓ．ｕｖｏｌｔ

１５．Ｓ球面状振動子叫１）

１５．ろ．１強力超音用振動子・

ＢａＴｉＯａ磁器を強力超音波用振動子として応用する場合．従来慣月ｊされている水晶振動子と

比較して誘電率と圧電率が大なる７こめ，インピーダンスが低くなる特長がＪヽるが；さらに任意

＊第１ろ章７節に計算例をのぺる
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の形状で任意の分極軸をもずこせ得る利点がある。このためＲ：放射された音響エネルギーを１点

あるいは１線上に集中させるような振動子も作り得る。例を挙げると球面をもちその中心に向

っ７こ方向，すなわち法線方向に分極軸をもつもの，あるいは円筒状をなし径方向に分極軸をも

つもの等がある。球面状振動子を試作して実験的検討を加えた。

１ろ．ろ．２球面状振動子

使用周波数５００ｋｃを目標とし第１ろ．４表に示す５種の

振動子を試作した．４のインピーダンスの周波数特性の一

例を示し７こものが第１５．４図であって空気中では４０ｋｃ付

近に，チヽらわれる径方向振動の高調波が高次になるほど次第

にその強度を減少しつつ規則正しくあらわれ．５００ｋｃに

近付く＆７み振動と結合して複雑フＳ：特性を呈している．この

第１ろ．４表

直径厚さ曲率半径

ｃｍｃｍｃｍ

２０．５６，８，１０

６０．５１０１５

’特性は百径と厚さがほとんど同一心）振動子に関してはその曲率Ｒ：無匯！係に同じようにＪ）らわれ

るが曲率の大なる程厚み振動近傍における曲線が多少単純化される。油中において測定すると

振動は著しく減衰されて高次の振動はみられなくフＳ：つている。ただしこの特作はｉμ径と厚さの

比により変化することはもちろんである。第１ろ。４図の２つの曲線から振動子の電気育悒変換

能率を大体規定することができる。計算によると約８５Ｓ程度の能率が得られることにフなる。

なお第１ろ。５表は円板の径方向振動の高調波の実験値と理論値を比較したものである。

第１ろ．５表

／犬／，石£

ｋｃｋｃｋｃｋｃ

実測値４１．８５１０７．４１６７．ろ２２２．ろ

計算値４１．８５１１０１７５２ろ９

１５．ろ．ろ超音波エネルギー

すでにのべた電気的特性のみをみると．直径と厚さが一定；な振動子については，曲率を持た

せることの特質があまり認められないが．これを液中において動作させたときには，その放射

エネルギーの集中の点で著しく相違があらわれてくる．いま同一入力のもとに直径と厚さの等

しい平面および球面振動子を動作させるとき．前者では最良とみなされるようつＳ：状態でもその

放射エネルギーは相当に分散され，油槽全体の温度を高めるために費やされる部分が多い．後

―Ｉｌｌ―
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者では放射エネルギーはその曲牢中心を頂点にして振動子を底而とする円錐内にほとんど槃巾

されていることが油の上昇温度ならびに噴油状況から判断される。すなわち温度上昇はほぼこ

の圏内に局限され油は上記円錐にほぼ近い形状で囁き上げられ頂点付近でさかんに飛沫あるい

は蒸気となって飛散している。

この際振動子の曲率に函わせた反射板を設け，振動子との距離を訓節することにより前面に

放射されるエネルギーを増すことができる。なおこの実験中図に示した振動子に対して約ろ５０Ｗ
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の入力を与えて連続動作させることができた。

以上の実験結果からこの種の曲面振動子がエネルギー集中に効果大なることが知られた。焦

点付近においては振動子表面における音圧の数百・ヽ数千倍を得ることも容易で，ある限られた

範囲内に大なるエネルギーを集中する必要のある場合等は。きわめて便利な振動子といえる。

１６．４角柱振動子の振動姿態（Ａ４２）

振動子の振幅測定の簡便な方

法として小さい圧電ビックアッ

プを用いる万法が函る。第１５．

５図に示すように振動面の上に

ランジュバン型の圧電ピックア

ップ（４ｍｍφＸ５ｒｎｉｎ，圧電磁

器の厚み０．５ｍｍ）をのせると振

動振卿こ垣列した出力が得られる。

ま７こ振幅の位相は２ヶのピック

アップを用いその出力電圧の位
第１ろ．５図

相をブラウン管オッシログラフでしらべて判定した。

第１ろ。６図に測定結果の一例を示す。同図（ａ）と（ｂ）は第１共振を示した図で，いずれも単

純忿ピストン運動に近いことがわかる。同図（ｃ）は分極軸方向が最長辺のａ方向と垂直政場合

の第２共振における振柵分布を示し７こものである。刀晴り複雑な振幅分布を示し，同一面内で

逆位相の部分がｊヽる。細かく検討すると最長辺α方向の端面は正と逆位相の振幅をもっ部分が

同じ程度存在しているので全体として振幅を０と考えると，他の２面は同じよう忿振幅分布で

位相は互いに逆であるので。断面の形状変化の振動姿態ということができる。また第５共振は

第２共振よりもさらに複雑忿振動姿態をしているが，各面の振幅は同位相であることが確かめ

られ。ほぽ体積変化の振動姿態ということができる。

分極軸方向が最長辺のα方向にあるときは第２と第５共振はほとんど検知できないほど小さ

い。このこ。。とは定性的に次のように説明できる。角柱の振動を第１ろ。７図のような機械振動系

と考え，ｍｌを等価集申質量．ｒを等価集中抵抗。５を等価集中スチフネスとすると力ＦｅｌωＺ

を加えたときの振動方程式は変位をｘｌとして

―２２４―
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第１５．６図

ｄ’＊，

琲一一‘十「
ｄ／＊

嗇十ｓｘ．＝ＦｅＪ耐

ＦｅノωＺ

（１５．８）→

とフＳ：る。変位ズがｚｅノ゜Ｚで変化すると仮定すると

ＦＩ

Ｚ゛こ

とフ５：る。ここに

く？＝

ド犬で１－佃

ぶ

ω２
ａｍ

χ＝一一
一叫ｒ（？

Ｆ
ズ＝

１＊１

第１３．７図

｜

（１５．９；

（１５．１０）

（１ろ．１１）

θ
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エ
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０

１

ωａｍ
－
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で６）ａはこの機邨系の共振角周波数である。（１５．９）式から

ＦＩ
ωく％

ω゜Ｃ囁

ω＞ω０

と；なることがわ刀・る。これら

の嘆様を模型的に画くと第１ろ。

８図のように；なる。図におい

て∂は力と変位の位相差をあ

らわしている。したがって角

柱振動子を駆動するとき、そ

の駆動方向の共振周波数以上、

で励振するときは非常に弱く

なるといえる。
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●

１５．５円周状配列の指向特性脚ろ）

音源か円周状に配列された平面に対して直角な平面内における指向特性は既に求められてい

るが？その平面内の指向特性については余り述べられていない。そこで丿瞭に瓦くしられてい

る線音源が直線状に配列された場合の指向係数の求め方に準じて円筒状配列の指向特性に関す

る理論式を導い１こ。全方向水中拘言儀の送受液器の設計として使用周波数２５ｋｃで全周を４８

ヶの素子に分割し，そのうち隣接する１８ケで形成される人工指向特性の指向角を水平方向プ

になるような構造を求めた。

１ろ。５．１基本式と指向係数

曲而Ｆ上の（”ｆ）なる位置の面積要素町’がｍ；（”ｗ）ｅｊｃｆｃｔの法線速ａ：で振動しているとす

る。７こだしｃは音速で。ん＝Ｉｎ／λ。λは波長である。ｄＦからｒフ２：る距離にある点ｊ）の速

度ポテンシャル叫ま次の基本式で与えられる。侈）

ｆ’－
～
ふ

工
八

ｇ（９りｃｋｔ£やＬｄＦ

？点での音圧μま媒質の密度をρとすると

ｐ＝－ｐ

で与えられる刀・ら

Ｐ゛ｐ

∂９

－∂ｔ

÷ｊ（・ｋｔ・今）ズ丿（“リ牛

（１ろ．１２）

（１５．１５）

ｄＦ （１５．１４）

となる。

いま簡単のためにＦが平面でＪヽるとし。第１５．９図に示されるようにＰ点の座標を（ｘ，ｙ・

ｚｏ）。原点とｊ）点を結ぶ直線をＲでＪヽらわし，ｚ．ｙ．ｚ軸となす角をα，β，γとする。平面上

の任意の点音源の座棺を（恥ｙ，０）とするとそこからｊ）点までの距離ｚ’は

となゐ。

ｒ＊＝／ｆ≫－２（ズズｏ十ＪＪｏ）十（が十ｙ）

―ｉｎ―



ｊ゛点が原点から充分遠いときには

ＸＣＯＳ≪十ｙＣＯＳβ

Ｒ

£ナｙＸ

沢ｌ

゛ＳＣＩ．Ｉ

（１ろ．１５）

が成立するからｒ／Ｒは次の式で近似できる。

－゛〔１－
Ｒ

ｊ゛ｃＣＯＳａ十ｙｃｏｓβ
－

２

（１５．１４）式に代入して

ｐＣ’

Ｐ゛５：Ｒ

十

（１５．１６）

ｃｉｉｃｋｔ・～－ｋＲ）
ｒ
４

）゛〕

；Ｘ；

Ｚ ＰｉＸｏＶｏＺｏ’）

（ｘ．ｙ．ｏ）

第１５．９図

ｅＪＫｘｃｃｓ“＋７（ズ゛ｓβ）ｗ（ｘｙ）ｄＦ

（１５．１７）

が得られる。つぎに叫。とｊｌ，を次式で定義しよう。叫。は平均速度でありμは面全体が４で振

動しているときのｊ）点の音圧である。

乃，ご普ｇ．Ｆμ（ｃｋい・ｌ－ｋＲ）

１

耀ｓま～
゜Ｆ

ｒ
４ｗ｛ｘｙ）ｄＦ

指向係数ｊｌ）は次式で定義される。

？゜Ｚ）ｊ），

すなわち

（１ろ．１８）

（１ろ．１９）

（１３．２０）

ｎ＝＿Ｊ／ｅｙ＊（＊ｃｏｓ≪７ＣＯＳβ）“’（り）ａ’……（１３．２１）
‘

ダ―２２８―
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θ

βΛ
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ｉ

１ろ．５．２綜音源の直線状配３り沁指向係数

音源が第１５．１０図に示すように原点

θからｙ軸上に／ｇの位置に２ｄ９なる長

Ｄ＝ ふ／ｊ砂ｃ°ｓβｗ｛ｙ）り

（１５．２２）

切ａＦ一切Σ２ｄ、

９°－ｍ

ＩＪ＝

となる。

すべての４について

であるとき

となる。さらに

であるときには

ｄ，＝ｄ

ｉ，＝ｑＩ

２ｃｆ，２４．１

心ら
ｙ

さの線音＆があるとする。そのとき指向θへ１．－とし。ノ

係数は（１ろ。２１）式か，らト

第１ろ．１０図

となる。いま線音源がすべて同一の速度で振動しているとするとその大きをｇとして切ｍＦを

計算すると

とくにｄ－，＝＜ｆ．．１－，＝Ｉ，を脚足しているとき（１ろ．２２）式は

（１５．２ろ）

（１５．２４）

ｊ）゜ん
；２イとてミスｙ

ｊ〔１＋２ノ
ＩＣ°ｓ（，Ｌｋｃｏｓβ）〕（１ろ゜２５）

―２２９―

（１ろ．２６）

Ｓ｝・



となる＊ｌ。

また

であるときには

Ｄ＝
ｓｉｎ（ｄんｃｆｓβ）

ｄｋｃｏｓβ

ｄ，＝０

Ｄ＝

ｓｉｎ〔｛（２ｍ－＋－１）／Ａ；ｃｏｓβ｝／２〕

（．２’ｎ＋＾）ｓｉｎＣｋｌｃｏｓβ）／２〕

１、＝ｎｑ－
ジ

ｓｉｎ（．ｄんｃｏｓβ）ｓｉｎ｛２ｍＱｌｋｃｏｓβ）／２｝

となる．（１ろ．２７）と（１ろ．２９）式をまとめると

Ｄ＝
ｓｉｎ（，ｄｋｃｏｓβ）
－

ｄｋｃｏｓβ

ｓｉｎｉｎｌんｃｏｓβ／２｝

ｎｓｉｎ｛ｉｋｃｏｓβ／２｝

となる。ただし，ｌは正整数である。（１ろ。ろ０）式

で，第２項は第１ろ。１１図のようなｆｌヶの点音源の

直線配列の指向係数をあらわし，第１項はその点音

源の位置におかれ７こ長さ２Ｊの線音源の指向係数で

ある。

＊１式０誘導には次式が用いられた。

ｊＣＯ３ｔｑａ）＝ＣＯ３｛－！！ｌム―）ａｉＳｌｎＹａ／Ｓｌｎ号

ａ１号・２ＣＯＳ（宍丿ふｓｉｎ悟り＝Ｂｉｎ｛（，２ｉｎ．山塔）

！２Ｊ”ｓｉｎｅ９″Ｊ’ｓｉｎｃ孕Ｊ：ユｊ“ｓｌｎ－ｊａ／ｓｉｎ．号

―２５０―

第１５．１１図
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（１５．２８）

（１３．２９）

（１ろ．５０）
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１

１ろ。５．ろ捻音源の円周状配列の指向係数

半径αの円周上に線音源が配列されている場合に

ついて考える。第１ろ。１２図において原点から御測

点ｊ）までの距離か充分遠いときには音源と／）および

原点とＰを結ぶ直線はほとんど平行とみなし得る。

円周上の任意の音源の座標を（ｙ，ｚ）とすると前と

同様に

ｆ≫＝Ｒ－十αｌ－２ｆｉａｃｏｓ（β－β’）

となる。したがって音圧ｊ，は

Ｐ°

θ

ｍ１５．１２図

ｙ

くふｊ（ｃｋｔ゛～－ｋＲト
、

Ｊ
ｅＪｋａｃ°ｓ（β‘β″）ｕ・（β’）ａｄβ’（１ろ．５１）

と乃：Ｉる。

さて音源の配列は第１ろ。１ろ図に示すようにｚ－ｙ平面の原点を巾心とする半径αの円周上

で半径がｚ軸と∂１の角をなす位置に長さ２ｄ，の資源をおいたものとする。その

Ｚ
振幅は１４・で一定とすると

ｊ・１＝

ｙμ（ｃ４゛番

とおけぱ

Ｐ・ΣＩ！ｔ

Ｊ
少こ

ｒ
丿
馬

（１ろ．ろ２）

（１ろ．５ろ）θ
第１５．１５図

と；なる．第１ろ．１３図において２ｊ，をｙ’軸にとりその中心を通り垂ｉｌ方向にｚ？軸を考えると

１ヶの音源から饌測点方向への指向係数は（１ろ．ろ０）式におけるβが１十（Ｏｉ－ｒ）に相当し．

（１ろ．１８）式のＲはＲ－αｃｏｓ（∂，－γ）に相当する．しｒこがって（１ろ．１８）．（１５．２０）．

（１ろ．ろ０）式を用いてｊ）を求めるとＲ≫ａのときには

なびぶ［ｊ（＾ｃｋｔ＊－＾－ｋＲ）ｙＪｌ＾ｃｏｓ（０，－Ｔ）．＾ｌｌＬｈｈｉｌ＾＾＾Ｌｉｎｌ
にて豆

１

―２５１―

ｓｉｎ（∂．－ｒ）

（１５．５４）

’こものとする。そのとき音源のｍ

ｊ

／？

∠

ＵＩり

ゃ

ぐ

ｙ’

・

・．／ノノノｚ

４‘ｒ｀４／

ス

ソ

ｒ

″

ダ

β’

呻

β



となる。ここで

ｄｌ°ｄ－１。∂１゛∂－１

であるときはＪの項は

十μｋＣＯＳ（∂１・７‘）
ｓｉｎ｛＜／｜Ａ：ｓｉｎ（（＞ｉ・γ）｝

－
ｓｉｎ（Ｏｉ・γ）

十／＆γｊｌ叱１ダ１でも

となる。

５の最大値を瓦１とすると指向係数朗ま

Ｓ

“゜て

で与えられる。

つぎにある方向に対して各音源が同位相にな

るように人工折向性を与えｒこ場合を考える。す

なわち第１５。１４図においてｚ軸の方向に各

音源が同位相になるように補償されているとす

る。上に求めた式はいずれも原点を基準にとっ

て位相を。考えているからｚ軸から∂，なる角度

にある音源の位相が原点より£ａＣＯＳ∂，だけ遅

Ｚ

θ

第１ろ．１４図

れているものと考えれば良い。したがって（１ろ。３４），（１５．３５）式は

Ｐ゛

ｙ１７ｊ（ｄＺ・考一朗）Σｅｉｋａ［ｃｏｓ（∂Ｉ－ｒ）－ＣＯＳ＾１＞

ｓｉｎ｛＜ｆｉんｓｉｎ（∂ｉ－ｒ）｝
ｘｓｉｎ（６’，－ｒ）

―２５２―

（・１５．５５）

（１ろ．３６）

（１３．ろ７）

ｙ

φ

θ１ソ

１

－



「

４ 、

となる。

十Ｊｋａ｛ｃｏｓ（Ｃｉ－Ｔ）－ＣＯＳ∂Ｉ｝

ｓｉｎ（∂ｉ－ｒ）

ｓｉｎリ１んｓｉｎ（∂．－ｒ）｝

ｓｉｎ（９ｉ－ｒ‘）

十ｅ芦ＣＯＳ－．ｓｉｎ〔力みｓｉｎｒと〕
ｓｉｎｒ

１ろ．５．４指向特性の計算

以上までに求められｒこ式を用いて全方向水中

探信儀の送受波器の指向特性を計算する．使用

円波数は２５ｋｃで全周に４８ヶの素子を配列し．

そのうち隣接する１８ヶで形成される人工指向

（１ろ．ろ８）

卜一一一ｊ一一一丿

５／５／ｊ１５，，

特性の指向角を水平方向７°になるような構泄Ｓ

を求めてみる。第１ろ。１５図に示すようｇこ円周

ｔに１８ヶの音源かｊ・ｊを中心として配列されて

いるとする。ｊを通りｊに接する直線ｘｙに対
第１ろ．１５図

する各音源ＳＩ～４の正射影を斗ヽぶとずる．いま求めようとする円円状配列の半径苓・近似的に

求めるために５＆吼の直線状音源の指向特性を考えろと・７・刎図卵，に近似的に次式で与えられる少

φ＝２５λ／（Ｚ （１ろ．ろ９）

ｊは直線の長さである。φは半減角＊である。便１１！周波数は２５ｋｃで函るから水中ではλ＝

６Ｃｍである。ゆ７７°としてＪを求めるとｆｉ＝２１．４ｃｍとなりこれが５；～５；。の長さで函れ

ば良い。し７こがってこれからＳＩ～Ｓ１８の曲率半径αを求めるとａ＝＾１，６ｃｍ３なる値が得られ

る。

計算に伊利のためａ＝１２ｃｍとして円周を４８等分した長さの音汀を考え。近似的に直線と

みなすと２ｄ＝参ｃｍとなる。（１ろ。５５）式を用いて計算しアこ結果か第１ろ。１６図である。ま

たｚ軸方向（γ＝０）に同位相になるように人工指向特性を与えｒこ場合には（１ろ。ろ８）式を用

－－

・半減角は音響勢力が最大値の半分になるｔ速度振幅では１／芦‾）方向のｚ軸に対する角をい５．

Ｊ

１ろ５°

｀＼｀サ

ｓ”

。

卜大肆“
二二

－



―２５４―

Ｑ

” ・

いて計算も７こ結果第１５．１７図のようになっｒこ。図から半減角を求めると約６°ぐらいである。

任意の指向角を有する円周状配列の構造はこれらに準じて求めることができる。

１．０

０．５

０

Ｑ

１．０

０．５

０

－｛｝．５

¶

ｉ

２０４０６０

第１５．１６図

８０

θ 〔度〕 ｍｉ５．１７図

１５．６円音源を伺密に配列したときの指向性（ＡＩ４）

ソーナ用超音波送受波器として回転対称の指向性を有するものが要求される。これに適する

ものは円型であるが？半減角を小さくするために大型の円板振動子が要求される。しかし

ＢａＴｉＯ，磁器ではせいぜい１０～

１５ｃｍφが製造限唆と考えられるの

で／ｊ返９振動子を適当に配列しなけれ

ばならない、その場合に回転対称を

有し、しかも相当鋭い指向性を与え

る配列として第１３．１８図のようフ５：

六角形に配列したものが考えられる。

このような配列に対する指向性を考

察し。使用周波数ＩＱＯｋｃ。半減角

が４°で最大剛極の大きさが－２０ｄｂ

以下の要求を満ｒこす配列を検討する。

χ

第１５．１Ｓ’Ｓ

ｙ

ｊ 永

ノズＺ
卜２１し／

づ

へ

∩か

＼し
２０４０８０

＼．●

θ〔度〕



亀

１ろ．６．１振幅分布が一様なときの指吋性’

ｘｙ面上にｔｖ（り）なる振幅をもつ同―位相の音源が回転対称になるように配列されている

とき，２ｙ面上での指向係数は（１ろ．２１）式から

ベ吋ｃｏｓ（をｙｓｉｎｒ）■ｗ（，ｘｙ）ｄＦ
（１５．４０）

と；なるｊ

いま一辺の長さか２１の正六角形を考え相対する頂点を結ぶ線をｙ軸にとっｒこときの揃向係

致を柄とし．相対する辺の中点を結ぶ線をｙ’軸にとったときの指向係気ｔＤｔとすると（１ろ．

４０）式からそれぞれ次のように計算される．

（１）Ｚ）１の計算

ｔｏ≫Ｆ＝

Ｄ１＝

，

ト
Ｊｄ゛ｄｙｓ６耶’ｐ゛

言／１ｃｏｓ（ｋｙｓｉｎｒ）’む卵

（１ろ．４１）

ここで

０（け｜く１で＾＝２ＪＪｌ

１（けＩ＜２／Ｔ－＾＝２ｉ３（２ｉ－ＩＪＩ）

を代入して積分を行なうと

践＝

ただし

ＸＩ＝

ｓｉｎろｘｌ

－
ろ≫，

１＆
ｓｉｎ

－
２

γ

ｓｉｎＸ．

－

（１ろ．４２）

（１５．４ろ）

（１ろ．４４）

・Ｃ１２．４２３式にｕ・ｔぷｙ）＝ｕ）（＾－ｘ＾ｙ）なる条件とａ＝９０°βｒ＝９０°なる条件を入

れればよい。

－２ろ５－

－

一 一



１

Ｙ
７
０

（２）Ｚ４の計算

であるから

とフ２：る。ただし

ｏ＜ＩｊＩく、ｆ＾’ｌ－ｅ・ｒｎぷ

Ｚ）２＝

゛χ２゛

２

－５

Ｊ

－
２．

ｓｉｎ２ｚ２

－
２Ｘ，

Ｉｋｓｉｎγ

ｓｉｎ＊ｘ２

－
２ズ２１

一国） （１３．４５）

（１５．４６）

（１５．４７）

（１５．４３）式と（１ろ．４６）式について計算した結果が第１ろ．１９図と第１ろ．２０図に示さ

れている．これによると詐趣の大きさがＺｊｌで約０．１５．Ｚ；，で約０．１１となり．最大副極－２０ｄｂ

以下の裂求を満たすことができない．

Ｘｉ

１．０

０．５

０

第１５．１９図

―２３６―

ズＺ

第１ろ．２０図

飢

＼

０１２３

．
よ

∩

｜

ミ

〕

０１

’‘’

２

，

３

－ －



１５．６．２振幅分布ヵ１一挙でないときの指向性

副極の大きさを抑制する方法として振幅

分布をかえる方法がある。たとえば線音源

の場合その振幅を梯形にするときは著しく

剛極を小さくすることができる９紗とくにそ

・の梯形の上辺の長さを２ｂ，，底辺の長さを

２＆２とすると

ｂ、＝６ｂ、 （１ろ．４８）

のとき最も副極を小さくすることができる。

そこで第１ろ。２１図に示すように中央部だ

け振幅を２倍にした場合について計算して

みる。

（１）Ｚ）１の計算

ｗ＾Ｆ＝
悟．径１，。

２

１
ｏ＜＼ｙ＼く

１

－
２

でｘ＝ろ万１

－
／

／

／

‾‾‾‾｀／‾゛‾‾，？χ

，

ｙ

ゝ７

ｊＸｚ

｀、／

←２１ヤ

：・

第１ろ．２１図

号（け｜く２１で＾＝２７３’（２にｙ）

’・・ｓｉｎ５ズ３ｓｉｎ５×３
Ｚ）ｌｓｔ

５

ただし

ｚ３＝上４１ｓｉｎｒ
４

（２）鳥の計算

ろ

ｙ

（１ろ．４９）

（１５．５０）

（１ろ．５１）

（１ろ．５２）

０＜＼ｙ＼゛

ぢ：

１で３；＝岳（ろ石１－２１７１） ｜

（１ろ．５５）
サ１く｜川こ河１で＝＾＝ｊ＝｛２ｊｌｌ－＼ｙ＼）

―２５７―

レノレ

／

／

／＼

＼

ト／－＞｀・ダ

－ 一 一



１

・こミ

０

７、二だし

Ｄ。＝

χ４＝

４

十

万

一

Ｉｓｉｎ２×４

第１ろ．２２図

１
一
４

十 ＋２
ｓｉｎ４ズ４

－
４χ４

１

第１５．２ろ図

（１５．５４）

（１ろ．５５）

２

χ４

３

４

ｓｉｎ”２３；４

－
（２ズ４）゛

２χ４

｝

ｋｌｓｉｎγ

χ３

ｓｉｎ＊＊４

－
べ

４

（１５．５１）式と（１５．５ろ）式を計算して図示し７こものが第１５．２２図と第１５．２ろ図で函

る。これからわかるように最大剛極はそれぞれ約０．０６と０，０４に抑えることができた。

１．０

０．５

０

０

そこで使用周波数ｌＯＯｋｃであるから水中ではλ＝１，５ｃｍでゐるっ

いぺ≒。，

第１５．２２図と第１ろ。２ろ図で半減角を求めるとそれぞれ

ズ３°０．２４，Ｘ，＝０．４２

これから１を求めると

―２５８―

∧

二

レ

ｎ
／‘１二｀９帽‾ヤ

∧

∩

＼

。一１つでーヽ７ヽ

＼

－

－
－－



あるいは

したがって

と友ゐ。

１＝
４ズ３

－
ｋｓｉｎｒ

＝ろ．５

卜西ダレデ＝５．ろ４

４Ｉ＝１５．５ｃｍ

１６．７屈曲振動をする円板の指向性（Ａ４５）

音糾帽射体の指向性を論ずるときその軸射面の寸法でほぼ半減角がきまり，振幅分布でほぽ

最大抑極の大きさがきまる。第１５．２ｆｆｉで述べたような円板の屈曲振動を利用すると，そのｍ

幅の分布が中心部で大きく周辺で小さい。したがってその指向性は岡極の大きさを相当詞削で

き即

１ろ．７．１周辺固定の円板を音源とするときの指向性

周辺固定の耳冶

と

１（ｙ）＝呪と
戸

（

ｊ。（ら、ｙ）

一一
／ｏ（ａｔ・、）

ｈ（Ｏｎ．０ｒ）

一一－－－一一

Ｚ。（ら。）

）

（１ろ．５６）

で与えられる７ここにノ，とｚｎはベッセル関数で，４，は規準定数と呼はれベッセル関数を合む

方程式の根である。ｙは円板の巾心からの距離である。この式をそのまま用いて指向性を計算

することは困難なので円板の振動変位を第１ろ。２４【沁こ示すように１０分割して階段状に変化

すると仮定する。このとき指向係数をあらわす式は振幅分布が回転対称であるから

となる。ただし

べＪ、じ ｗ（ｒ）ｃｏｓ（ｋｙｓｉｎｒ）’ｉＦ

－２ろ９－

（１５．５７）

・ － 一 一 一 一 － 一 一 一 一 一 － 一 一 一 － 一 一 一 一

－



／

． ． ’ ／

Ｊ

（ａ）周辺固定

（ｂ）周辺支持

叫．ＦＴノ；，ｌｉ・（ｙ）ｄＦ

第１５．２４図

Ｉ
Ｊ
』

πｙ１２１ｏ∂１

ｙｌｉ÷（２１－２ｉ）ａ

α＝こ
１０

０．５

０．５

１．０

１．０

ｙ

ｙ

（１ろ．５８）

（１５．５９）

（１ろ．６０）

りま振動円板の半径で．ＳＩはｍｉ３．２４図に示されるように振動変位に関係した量で．その

数値は第１ろ．６表に示されているｏ（１５．５７）式は

となる。

とおくと

Ｄ＝

ｙ＝

１０

Ｊ

１＝１

１

－
４

１

ΣＤ、

（２１－２ｉＶａ＾π（Ｄｔｄｉｔ１＝１

１

丁（２．１゛２０°ＣＯＳ＜ｐ

－２４０－

（１５．６１）

（１３．６２）

４

∂ｏ

－－ｊ－ｉＺ？
ｙ

尨

ＩＳｏ

１
奏コニ：１●



とン２る。いま

とおくと

Ｄｉ＝

片
れ｛Ｄ、（Ｄ。（２１－２０＊ａ＊ｓｉｒｆｐＣＯＳ〔ｆｔｓｉｎｒ―（２１－２ｉ）ａＣＯＳ？〕印

（１ろ。６ろ）

Ｘ＝ｋａｓｉｎｒ

Ｚｊ＝
１０

Ｊ

１＝１

ニ。

―（２１－２Ｏり，
４

±
４１

０
Ｊ
Ｍ

（２１－２り３恥

／ｌ

－
！

２

（１５．６４）

〔－（２１－２ｉ）ｘ〕

（２１－２りズ

（１ろ．６５）

とフ！ｋる？ｊＪ

ｇ（ｙ）とｊｙの関係は第１５．７表で与えられるからこれらの佃を（１ろ。６５）式に代入してズと

ＺＪとの関係を求めると第１ろ。２５図のようになる。この結果刀・ら媛大剛極の大きさは０．０５位に

抑えることができる。半諏角は使用周波数と円板の半径からきまる，

１ろ．７．２周辺支持の円板を音源とするときの指向性

周辺固定の場合と同様に円板の振動蓼・位は

ｇ（ｊｙ）＝ｇり

／，

－

ノ，

（ｏｒｙ）
－
（α）

１．０

Ｑ

０．５

０

Ｘ

ｈ（≪ｒ）

Ｚ。（α）

第１５．２５図

レ

１．０

Ｑ

０．５

０

―２４１―

２十

Ｚ１１（α）

Ｚ♂（α）

４
一一

１－！ｙ

（１ろ．６６）

Ｘ

第１５．２６図

χχ１Ｏ，Ｏり／

００．５１．０
Ｓ

ｎ０，５１．０

－ 一 一 － － 一 一 一 一

－

一

－／



で与えられる７１（ｙ）と７の関係は第１５．８表のように与えられているので前と同様に計算を

進める７こめ！Ｚ？ｌを求めると第１ろ。９表のようになら。（１ろ。６９）式を用いて計算するとａ１５．

２６図に示すような結果が得られる。これによると最大両極は０．０９位Ｒ：抑えることができる。

第１ろ．６表

ｙら／ｇ，

０２．５５９

０．１２．２８６

０．２２，１２４

０．５１．８８８

０．４１．５７８

０．５１．２２７

０．６０．８６７

０．７０．５ろろ

Ｏβ０．２５５

０．９０．０６８

１．００

第１３．７表

ｉ０１

１００．０５５

９０．１６２

８０．２５６

７０．ろ１０

６０．５５１

５０．ろ６０

４０．３５４

５０．２７８

２０．１８７

１０．０６８

第１５．８２ｉ

ｙタ（ひ∂ｏ

０１．８６８

０．１１．８４４

０．２１．７．７１

０．５１．６５２

０．４１．４９１

０．５１．２９ろ

０．６１．０６０

０．７１．８１５

０．８０．５４９・

０．９０．２７４

１．００

ｍ－１ろ．９表

ｉ＜Ｓｉ

１００．０２４

９０．０７５

８０．１１９

７０．１６１

６０，１９８

５０．２２７

４０．２５１

５０．２６６

２０．２７５

１０．２７４

１６．８あとがき

本章において得られ７こ結果を要約するとつぎのようになる。

（１）金属板の片面にＢａＴｉＯ，磁器を貼りつけた円板状屈曲型振動子は比較的小型で低い共振

周波数が得られるのでフィルタ素子として有望であることを示した。また特殊な場合と

して超音波や可聴音波の送受波器として利用できることを示した。

（２）球面状振動子を用いると音響エネルギ，－をその焦点近くに集めうることを示し，強力超

音波の利用にはこの種の形状の磁器が有用であることを示した。

（５タ角柱振動子の振動振幅を測Ｓ定し，振動姿態を明らかにした。その結果第１共振は単純な

ピストン振動と考えられるが，第２と第５共振は複雑な振幅分布をもつことが明らかに

されｒこ。

―２４２―



１

１

（４）全方向水中探ｆａ儀送受波器を圧町磁器を用いた振動子で構成するとき各振動子に加える

信号の位相を人工的に調節すると指向性を任意に変えることができる。４８ヶの素子で

桃成しそのうち隣接する１８ヶの振動子で形成される人工指向特性の指向角が水平方向

７°になるような構造を求めた。

（５）圧電磁器はその製造上の制約刀・ら大寸法のものは作り得ない。そこで半減角・小さくす

る方法として小型円音源を狽密に配列した場合の指向性について計算しｒこ。とくに中央

部と周辺部の振動振巾をかえることにより両極の大きさを非常に小さく抑えることがで

きることヤ示した。

（６）阻極を抑える振動姿態として屈曲振動の利斤ｊを考え，その指向性を計算した。

―２４．ろー



結 言

各章で述べてきた研究結果を要約すると次のようになる。

（１）強誘電性磁器の誘電余効現象について実験的研究を行ないその機構を明らかにした。すな

わち誘電余効現象は。結晶の誘電分極の変化に伴なう空間電荷の移動と機械的歪のグリー

プ現象とに関係し，強誘電物質特有の性質であるということができる。（第２．ろ．４，６Ｉ５）

（２）誘電余効現象は磁器の絶縁破壊，分極反転および残留分極の経時変化に彫砦を及ぼすこと

を明らかにし。この現象を利用しｒこ新しい磁器の分極処理法を見出した。（第３．４．６．

１０章・）

（５）強誘電性磁器を用いた非ｉｊ線材料として２成分系固熔体より５成分系のＢａＴｉ０３’ＰｂＴｉＯ”ｌ

ＢａＳｎＯｊおよびＨａＴｉＯｉ－ＳｒＴｉＯｊ－ＢａＳｎＯｊ系固溶体が優れでいることを明らかにし。

低電圧で動作させるものとしてＢａＴｉＯａ磁器半導体の障壁容量を利用する方法を開発した

（第７章）

（４）強誘電性磁器非直線素子の応用として強誘電体パラメトロンを試作して実用性を確かめた。

現在ではフェライト磁器に比べて消費電力の点で劣るが材料研究が進めば高速度パラメト

ロン素子として期待される。まｒこ記憶素子への応用についても実験を行ない実用の可能性

を示し７こ。（第８章）

（５）有限忿寸法を有する振動子の共振周波数は。５次元結合振動の概念を用いると簡単忿数式

で函らわされ，圧電磁器振動子を用いｒこ実験結果と非常に良く一致することを明らかにし

７こ。これにより強誘電性磁器を電気音響裂成器に応用する場合の設計が容易に；なった。

（第１１章）

（６）２次元結合拡動理論の誤差を求め。結合振動の周波数方程式を袖正して。材料定数の簡便

忿測定法を確立し，さらにろ次元結合振動理論の誤差を推定し７こ。（第１１章）

（フ）結合振動を用いると振動子の寸法を変えることによりその温度特性を制御できることを示

し７こ。（第１２章）

（８）強誘電性磁器の弾性的性質の温度特性を測定して振動子設計の基礎資料を得るとともに，

特殊次振動子について試作実験を行ない，実用性について検討を加えた。（第１２。１５章）’

（９）水吽１超音波送受波器に圧電磁器を用いる場合，製造可能な振動子の寸法に制限かあるので。

配列方法と指向性の関係について検討し，設計法を明ら刹こした。（第１ろ章），

―２４４―
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希

付録Ａ妬器を冷却するのに要する時間

磁器内の熱伝導方程式は良くしられているように次式で与えられる。

ｄ∂ヌｄ２∂
一

一 －－
Ｃγｄｘｉ

（ＡＩ）

∂は温度，Ｚは時間，ｊは熱伝導率，ｃは比熱，ｒは比重である。別ま表面から測っ・た距離

である。

誘電余効の実験に用いられた試料の両面には銀電極が焼付けてあ！），これを多及の四塩化

炭素液中に浸すので両面から冷却されるものと仮定する。試料の厚さを２１とすると対称性

からエ＝Ｏとｘ＝１の間の磁器について考えれば良い。

いま
ｊ

－α

Ｃ「

とぶヽくと（ＡＩ）式は次の解を有する。

∂（“）＝Σｅ‾゜＆２″（Ａｆｅｃｏｓｋｘ十Ｂいｉｎｋｘ゛）十陥十£ｌｘ

つぎに境界条件を考えてみる。

（｜）試料はまづ１４０°Ｃ一定に保持されるのであるから

ｚ＝ｏですぺてのｚに対して∂０。０）＝∂ｏ（＝１４０°Ｃ）

（Ａ２）

（Ａろ）

（Ａ４）

（２）上記の試料を四塩化炭素中に浸すと両面から冷却される。両端而は常に室温に保持さ

れるとすると

ｘ＝ｏですべてのｚに対して０（ＯＯ＝ｉｄｒ（＝１０℃）（Ａ５）

（、５）次第に冷却されてゆくが、対称性から考えて

ズ＝１におヽいて寸ぺてのｚに対し’Ｃ（
万万）。Ｊ＝０（Ａ６）

（４）最後には試料は室温にまで冷却されるから

ｚ＝－・で寸べてのエに対してθ（ｚ・ｏ－）＝０Γ（Ａ７）

（｛ｙ１｝，。。。＝ｏ

まづ（Ａ３）式に（Ａ７）と（Ａ８）式の条件を代入すると

∂（ｘｏ・）＝馬十瓦ｚ＝∂，

―２４７－

（Ａ８）

（Ａ９）

－



（ｊ今）
に。。＝べ

一

一
０

したがって

Ｋｏ＝ｄｒ

ここで便宜上（ｄ－ｄｒ－）をθとかしヽて（Ａ５）式の条件を入れる。

Σｃ｛Ａｋ）＝０

したがって

Ａｋ＝Ｏ

となる。（Ａ６）式の条件を入れると

ぐぐｙｔ）

ｚ。ｊ＝一Σｅ‾゜ｋＢｔｃｏｓｋＩ１＝０

十ぺてのｚに対して成立寸ろから

ｃｏ５ん１＝０

となる。すなわち

ん 一

一

２ａ＋１π

２
てい＝０．１，２…………）

となる。最後に（Ａ４）式の条件を入れる。

ｅ（ｘ０）＝ΣＢｔｃｏｓｆｔｘ－＝０ｏ－０Γ＝ｊθ

（Ｘ）

ΣＢｎＣＯＳ

ｒｌここ０

Ｚｎ＋］π
Ｔｘ＝∠１０

２ａ＋１π

一

一

て（ｈ

く＞＝０，１，２…………）

（Ａ１０）

（Ａ１１）

（Ａ１２）

（ＡＩろ）

（Ａ１４）

（Ａ１５）

（Ａ１６）

（ＡＩア）

（Ａｌ８）

（Ａ１９）

（Ａ２０）

２

これはフーリエ級数であるから次のようにして係数ｌｉｎは求められる。

作お
ｌ
ｆ

２
７＝Ｅ

「

ＡＡＱ

（２４＋１）π

結局（Ａろ）式は次のようになる。

２

ｅ（－ｘｔ）＝響入ふｅ‾（早婚’“＾（鍔丿聊）

この式を用いて次に計算した結果を示す。

―２４８－

一 一

－

－

一 一 ・



０。５１

″しＳｅＣ〕

第Ａ．１図

―２４９－

／＝０．１ｃｍ

λ＝ろ。２χ１０‾３Ｃａレｔｍ，ｓ，℃

ｒ＝５．５ｇ／＾ｌｒｆ

ｃ＝０．１２４ｃａレｋ，℃

として計算した結果が第ＡＩ図である。

この絡

１００

〔
尽
〕
Ｏ
Ｆ

５０



付録Ｂ 容量変化の緩和時間の計算

Ｃ＝Ｃｏ十らｅ’弓士Ｃ２ｅ‾弓

いまｔ：ｓ＞Ｔｉである時間μにおヽける実測値びが得られたとすると

ｚ／
ａ＝ｃ。十Ｃ２ｅ‾司

となるｏ対数関数を簡単化するために

Ｚ／
ａ一一

’ズ＝ｅｒ２

（ＢＩ）

（Ｂ２）

（Ｂ３）

とかく。未知数はｆ－ｏ＞Ｃｚおよび７２（あるいは○のろつであるから，測定値も，／よ

り長時間のｚ″とｚ″におけるそれぞれの測定値じ″とＣｇを用いる必要がある。このとき

Ｚ／
－
Ｚゲ

一

一

１

－
２

Ｚ／

－
Ｚ即

一

一

－５

の汝丿係にあるようにｔ’ｆ’ｉｓ－よぴが″を定めると都合が良い。十；なわち

Ｃ＝：Ｃ。十Ｑがｉ

ぴ＝Ｇ）＋ＱＸ２°

び″＝Ｑ十らｘ３“

となるから（Ｂ６）－（Ｂ５）と（Ｂ７）－（Ｂ６）とがら

ｃ－ｃ″＝Ｃ２♂（１－ｘ！）

Ｃ″－ｃ”＝ａ×２° ０－ズ“）

が俗られる。したがって上の２式から

一

一 －
ａ；”

－２５０－

（Ｂ４）

（Ｂ５）

（Ｂ６）

（Ｂ７）

（Ｂ８）

（Ｂ９）

（ＢＩＯ）
Ｃ´－Ｃ″

－
Ｃ”一Ｃ″／

となり７・２が求まる。７２が求まればＣｏとご２とは直ちに求めること力戎きる。

つぎにＺべ７２なる時間における実測値を用いて上と同様の方法により７１を定め，つい

でＧ）とＣＩを計算する。

－



ｆ

付録Ｃ自発分極による電界の計算

ＢａＴｉ０３についての詳しい結晶解析の結果

によれば第Ｃ．１図に示すようにＴｉイオｙが

対称の中心から少しずれているために自発分極

を生ずる。この結果を用いてＢａＴｉＯｓ単位胞

を等価な電気双極子にかきかえて，モれらが作

る電界を求めてみる。

第Ｃ．１図から正負各イオンの中心位置を求

めるとＢａ‘１゛Ｔｉ＋４０７であるから

＋イオｙの中心

一イオｙの中心

ただし

である。

０．１２×４＋０．０６×２
＝０．１０八

－０．０１Ａ

Ｔ
Ｉ

心
０
．
寸

” ●

４

十言

１１・ｏ・・－ｒ－・０，０５

≒－５．９９－→

１１

第Ｃ．１図

πΓ３
０

０

Ｃ軸

第Ｃ．２図

Ｂａ

６

０Ｘ４－０．０５×２

－
６

となり，第Ｃ．２図に示すようにｃ軸上で＋６ｅ

と－６ｅの電荷が０．１１Ａ離れて向き合っていることになる。いまこの±６ｅの竃荷が半径

ｒの球状をしているとし，その球が重なり合っているために２６μＣ／ｃｍ２の自発分極しか

示さないと等価的に考える。第Ｃ．５図から重なり合っているところの体積Ｆχはいま球の

中心間の距離を２ｘとすると

ｙｘ＝２八（ｒ功１∂ｙｄｏ

＝πΓ３（一輿ｃｏｓｄ十

ｙ

ｃ・）ｓろθ〕

ズ

ＣＯＳ０＝一一

「

すπｊ・３で６ｅの電荷であるから有効な電荷ｊ）ｅは

Ｐｅ＝６ｅｘ－「３雲：ぴ‾上ｃ°」３∂）＝ｙ（Ｓｃｏｓｆｌ－でＦｃｏ３５∂）

５

＝ｃ（９ｃ。ｓｄ－ろｃｏｓ３∂）

―２５１―

？）―Ｌ．０．０６’（１）

ｏ

’－Ｕ０．０３

Ｔｉヽ－に．

０．１２

Ｏ（

Ｖ０．０６！．

３ａｌ・Ｏ°－衣一・０，０５

よ』－。
∧

”

－



ここで２≪＝０．Ｉ１で？ｅ＝０．２６ｃになるようなｒを求める。上式にＰｅ＝０．２６ｅ

を代入すると

ろＣＯＳ＾Ｏ－９ｃｏｓｄ十〇．２６＝０

ＣＯＳｄ＜ＳＺ１とすると

χ
ｃｏｓｅ～０．０２９＝：一一

●「

「

ズ

＝＾１．９Ｘ－－－～－

０．０２９～

となる。

つぎに重なっていない部分の重心の位置を求める。対称性から

考えて当然中心軸上にあるから，重心間の距離を２ｙとする。

重７２つてぃない部分の体積πΓ３（２ｃｏｓｏニｙｃｏｓ３０）

重なっている部分の体積πΓ３（・｛－２ｃｏｊ∂十ｊ－ｃｏｓ＾Ｇ）第ｃ．５図

Ｑ
球の重心は第Ｃ．５図で，：＞；＝０．０５５Ａのところにある。したがって次式が成立す

る。

０．０５５×（｛－２ｃｏｓＯ十ミーｃｏｓ＾∂｝＝（ｙ－０．０５５）（２ｃｏｓＯ一うｙｃｏｓ哺）

ＣＯＳ（９＝０．０２９を代入してｙを求めると

ｙ―１．２７Ａ

以上の結果からＢａＴｉ０３単位胞は第Ｃ．４図に示すよう

ンを電気双極子と等価的に考えられる。このような電気双

極子１ヶの作る電界は次式で計算できる。双松子Ｏ軸方

向距離ｘ〔Ａ〕におヽける電界εは

０．２６ｅ
１

£＝ 〔Ｔ７－
Ｊ２（ｚ＋２．５４）２

第Ｃ．４図

〕Ｘ１０２０〔Ｖ／ｍ〕

－２５２－

・

４πＥΓε０

この式で計算した絃

つぎに（７（こ／㎞２の表面電荷密度をもつ半径αｍの円板が２．５４Åだけ距って相対して

いる電気二重層が，円板に垂直な方向に作る電界は

（７

２εΓε０

－

χ「
χθ

７

○

一一

－



で計算できる。（７＝２６μ（ンＣ�ａ＝０．００１μ，０．０１μ，０．１μ，おヽよび１．０μ

としたときの計算結果が第Ｃ．５図に示されている。

〔
°
３
／
Ａ
５
ｔ
Ｊ
３

１０Ｓ

１０４

ｉｎ’

１０２

１０１

１０ｅ

１００ １０１ １０ｚ

第Ｃ．５図

―２５３－

Ｊ

１０３

〔Ｘ〕

双極子１ヶ

ａ＝０．００１μ

０＝０．０１

‾～～、

０＝０．１

－－－－←－・心〃－●ｓ－〃・＝

ｏ＝１
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付録Ｄ分極処理に伴う電気機械結合係数の計算

（４．１１）式の計算についてのべる。

≒＝４１十１，（ト２ぐｏ（Ｌ特としｄｅｉ！ｐ｛ｔＡｅｘｐ―｝）（Ｇ１）

積分は積分範囲を２０分割してその代数和で近似した。分割は

イ２八几２（？＝０．０５
（Ｄ．２）

となるように∂１とθ２を定めた。わ７１にかかる”ｖ／ｃｏｓ５の∂は∂１と∂２の中心値をとった。

したがって（Ｄ．１）式は

ら＝＝ん１十をｏ（卜０．０５于ｅｘｐ（Ｍｅｘｐ－とゴｋＴ■’ （Ｄ．ろ）

となる。

次に各数値について述べる。

（１）２０ｃＣにおいて，ｋ１十島＝０．４０，ん，＝０．０７および８０℃において

／ＪＩ十ｋｏ＝０．５０１ｆｃ，＝０．０７５なる値はそれぞれ実験値に合うように定めた。

（２）Ａ＝８ろは第４．ろ。ろ節に述べたように単結晶についての実験値から定めた。

（ろ）２０℃にかける／ｒ２ｏ＝Ｏ．４８ｅＶと８０Ｕにおヽけるぬｏ＝０．４０５ｅＶはそれぞ

れの温変におヽける自発分極の値（７２０＝２６μＣ／ｃｍ２，（７８０＝２２μＣ／ｃｍ２と次の

関係を満足するように定めた。

恥ｏ（７２０
－＝－
１４０ＯｒＯ

（４）らぶ（４．５）式で計算した。外部気１界が１０ｋＶ／ｃｍのときには本文に示したよう

に＜Ｐｍ＝Ｏ．ろ４ｅｖとなる。２０℃と８０℃におヽける（ｐｍをそれぞれ９ｍ２０と９ｍ８０とす

ると

なる関係を満足するように定めた。

一一２５４―

を



付録Ｅパラメトロン発振の立上り時定数，発振時の位相角

強誘電体パラメトロンの特性方程式は（８．２９）式から

１
り＋言ごバド）＝一岩首・一卿＋いの７）

で与えられる。いま

号＝ωｏ－μ）

（Ｅ．１）

（Ｅ．２）

とかくと£は発振の立上りの時定数をあらわすもので，次第に減衰して０になる数である。

（８．ろ０）式と同じように

０／ＬＣ’ｏ～９

∠ｉＣ＾
マ＝「Ｇ；

とかいて（Ｅ．１）式に代入すると

１－ａ’
ｊμ゛ ＋

（１－μ）２

発振条件はＦ＝０として

舟－＝＝（が２十（２

４

－１

－＿．

１
た．１－，Ｊ

ω応召一サｃ（；召‾μ

一

一
β″

ま

（Ｅ．５）

（Ｅ．４）

｝（Ｅ．５）

（Ｅ．６）

（Ｅ．７）

ｉＣ’，

－

２Ｃｏ

「

．づ２腎デβ乍２

ここで

（１－μ）‾２＝０－２μ）‾１＝１＋２μ

Ｋ（１－ａ’＾＝Ｋ’

とおいて整理すると

づ一幻（ぢｙ白＝トーｊ町子ｐ

が＋μｙ）２

となる。がはやはり立卜りの時定数を示すもので，ｒと損失μりｌｌ；ヽよぴ同訓のずれ（Ｚ´に

関係し，γの大なるほどまた�，ｙの小なるほど大きい。（Ｅ．６）式より発振時の位相角，

おヽよび発振が定常状態に辺したときの位相角を求めることができる。立上る時の位相角は

―２５５－

－

－



Ｆ＝ｎとして

１＿１２�
§７１＝－Ｔｃｏｓ一万

となる。定常状態の位相角（整形位相角）は

町゜一

子
ＣＯＳ―（―ダ十ヂ

ｙ

２）

である。

―２５６－

（Ｅ．８）

（Ｅ．９）
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付録Ｇ分極の大きさの計算

分極軸が等：方的に分布しているとする。第Ｇ．１図でｚ軸となす角∂がＯｏから４５°の範囲

にある成分がｚ軸方向に寄与する分極の大きさを計算する。

まずｚ軸となす角が∂とｄ＋ｄｄの間にはさまれた部分が

ｚ軸方向に寄与する分極の大きさｊｊ）は球の半径をＲとする

とｄｐ＝２πＲ５・∂ＲｄＯＰｓｃｏｓｄ

したがって

Ｐｉ＝２７こＲ２Ｐｓ∫

○

＝亡７ごｈ

π
一

ｓｉｎＯｃｏｓｆｌｄｅ

球の全表面積は４π／Ｆであるから

Ｐｉ

１
二百几

同様に４５０～９００の部分も■＾Ｐｓ

もそれぞ１り
ｙ
・Ｐｓづつになる。

（Ｇ．ｉ）

（Ｇヌ）

第Ｇ．１図

（Ｇｊ）

９００～１３５°，１ろ５０～１８００の部分

―２５８－

寸

４

－

ｒ刄ｄ

θＲ

θｄθ

｀～、、、



・
Ｉ
、

付録Ｈ圧電効果による歪の計算

つぎに示す理想的なモデルについて計算する。

（１）各分域は分極軸方向にＣｏ，それに垂直々方向にαｏの四角柱であるとする。

（２）結晶は密に充填され，圧電効果による変形後も密な状態になっているとする。

まずｚ軸方向に電界を加えたとき，

ｚ軸となす角がＯｏから４５０までの間

にある部分の圧電効果を計算する。心３

による縦方向の伸び，おヽよびｄ３１によ

る横方向の縮みがある。いま観測方向

は友岫方向とする。単位体積中の各分

域の分極軸の方向は一様に分布してい

て，ｃｏ軸は分極軸に一致しているか

ら，半径Ｒ，厚さｃｏの球殼を考える。

このＲは単位体積中の分域が全部で球

面を作りあげるのに要する半径で，単

位体積中の分域の数は乱≒である。

いま考えている球面には各分域がα：

の面積をもってま昇個あるから

第Ｈ．１図

４πｊＲ２＝
こＪ

ｒｘａ：＝ま

砂＝上●二（Ｈ．Ｉ）

４πＣｏ

球面上のＲｄＱχＲｓｉｎＯｄφの微小面積を占める分域について考える。外部電界£ｅｘが

加わるとｄ３３による伸びは

Ｒ２ｓｉｎ６ｄｅｄφ．Ｅ－ｖＣｏｓ６・ｃ／３３・ｃ。

で、このｚ軸方向成分は

Ｒ２ｓｉｎｅｄ６ｃｌφ。£ｇＸＣＯＳ９・＾３３ＣｏＣＯＳφｓｉｎＯ（Ｈ、２）

同様にｄ３１による伸びのｘ軸方向成分は

―２５９―

ノ”‘；’‘’‾ぐ

∇ト



召２ｓｉｎＯｄＯｄφ。£ｅｚｃ。ｓｄｄｓｉａｏｃｏｊφＣＯＳ０

となる。ゆえに観測される歪丿刎ま

（Ｈ．３）

ｊｚ＝£ｅｘＲ＾ｓｉｎＯｃ・５∂ｃ・５φｊμφ×（ｃｏ心３ｊ功十α。ｄ３１ｃ。５∂）

いま考えているＯｏ～４５°の範囲を考えると
（Ｈ４）

－－
（ｊｊ゛）ＯＱ、－４５０＝Ｅｅχ拾Ｃｏｄ３３で４５加２∂ｃ°５似∂ぶ２４ｃ°５φｊφ

十ＥｅｘＲ’ａｏｄｓｉ／’’ｓｉｎＯｃｏｓ＾ｄｄＯが４ＣＯ５φｊφ

＝ＥａＲ２〔Ｃｏ≪３３―：ｒ十ａ。ｄ３１上（４－、／２）〕
ろろ（Ｈ５）

（Ｈ．１）式の結果を代入すると

（お）ｏａ、４５。＝
謡〔＼／２”＜＾３３÷（４－、ノ万）ごｄ３１〕（Ｈ．６）

さらに１ろ５°～１８０ｏの部分の分域が逆転するとこの２倍になる。

亨＝二ｋＥ，べ√Ｎ３３十（４－ｖ／？）べとも１〕

―２ｇＯ―

（Ｈ７）

ｍ
－
～
．

４



争
１

鼻

付録工結合係数とポアッソン比

（１）２次元弾性体

第１．１図に示すような矩形板にα方向に張力戸αが働く

とき，αおよび＆方向にそれぞれｊαおヽよび∠ｌｂ況け仲び

たとすると

ｊ）ａ

‾Ｔ
一

一 ５αａ

０－Ｓｂａ

∠１α

－

α

ｊα

－

α

＋Ｓｎｈ

＋り＆

Ａｂ

－み

必

－＆

べ

ｙ
Ｌ
ｙ
～
～
－
Ｎ

ａ

１
１
１
１
１

’
一

□
．
＆
・

第１．１図

？ａ
→

（１．１）

が成立つ。ここにり２ａ，Ｓｂｂ，＾砧かよび５Ｍは弾性スチフネス定政で等方性材料では

５
αｔｌこ５ ６＆

である。ポアッソソ比（７は

∠１＆
（ｙ－‾－

０

０

一

一

一

一

－

Ｓｂａ

ＳＣα

加一

加
－α

ｊα

－

＋り＆

＋り＆

が成立する。等方性材料では

ＳＱａ＝Ｓｂｆａ＝ｓｃｃ

Ｓａｂ＝ｓｂａ

一

一

，７＝一悲／ｊｊ！＝
６α

（Ｉ．２）

（Ｉ．ろ）

Ｊｃ

Ｊｃ
－

∠ｉｃ
－

５必＝Ｓｂｃ＝ｓｃａ

－

（１．４）

（１．５）

（１．６）

Ｓｔｔｂ

－

＾ａｎ．

（２）ろ次元弾性体

三辺の長さがａ，＆およびｃなる短形柱のα方向に張力／）αを加えたき各方向の伸びを

ｊα，ｊ６訃よびｊｃとすると

・ｂｅａ士＋ＳｑｃＴ

ぞ十りｃ

ぞ十りｃ

であるからポアッソｙ比は次式のようになる。

Ｓａｂ

ｓａａ＋ｓａ＆

―２６１－

”

” ・



（５）２次元結合振動の電気的等価回路

矩形板の結合振動を模型的に第１．２図に

示寸ように等価集中質量ｍａとｍろおヽよび等

価集中スチフネス５ｕ，ｓ＆＆ぷヽよび＾ａｂ

なる振動系と考え，α方向に力ｊ）ａが働いた

ときの運動方程式をたてると次のようになる。

几肌ｄ２（伺
フ二万百Ｆ

加

＋Ｓａａ－
ａ

０＝＝

ｊαｚ７１＆（ｙ２（ｊ＆）

５α．＆７十万ｄｔ

Ａｂ
十らＴ

Ａｂ

十ｓ６ｂマ

（１．７）

ａ↑

斑６

第１．２図

加えた力が角周波数ωで正弦的に変化すると

変位ｊαとｊ６も正弦的に変化すると考えられる。機械系と電気系の対応性により

Ｐａ→ＦＧＩＪａ→ｑａｉ∠ｉｂ→９６

誂α→£αタ肌６→Ｌｔ，

＆

－ ５ａα→

と訃き，さらに

－Ｇ

とぶヽくと

向

－
ｄ£

上
Ｇ

α

一
占

王
ら十

王
Ｇ＝

一

一

ｓ゛¨司

－Ｇ

１
゛瓦十

ノであるから（１．７）式は

ん＝（畑Ｌｏ十八）／．十

１

－細心

（／ａ十／＆）十（細心十

１瓦

―２６２―

Ｓａｂ→

－

Ｃ，７１

（／Ｇ十／＆）

）４

１

１

－
（＾ｍ

｜

→

６

（１．８）

（１．９）

（１．１０）

（Ｉ．１１）

～
Ｉ
！

４

・
１

●

加ら

屹＆
－
ＳａａＳ６＆

－ 加ら

となり，第１１．２４図の等価回路が得られる。したがって（１１．６２）式から

δ２＝－一一一一一一一一
（八十心）（臨十と

≒

１“＆

刀
て十

一一－

－
－



Ｉ
Ｉ
！
‐

≫
－
＊
－
■
－

●

となり，等方性の場合は（Ｉ．２）式の条件を入れて

５２＝（Ｔ２

となる。

（４）ろ次元結合振動の電気的等価回路

２次元の場合の（Ｉ・７）式を５次元に拡張すると

ｂｅｂｅａｔ＾ａｂｅ

４＆ぶ（ｊ＆）
０

＝３＆二ａｃａｄｔ＾十り＆寸＋りｃサ

Ｃα
０＝Ｓ

となる。ここで

加
－
α

ｊ）ａ→Ｖａ

ｍ＾ｌ→£ａ

ろＣ
－

α
Ｓαα→

ｃＳａｂ→

とおヽき，

ユ

Ｃａｉ

ｚ７ｚｃぷ（ｊり

十り＆÷十÷

一応

１

こ’

αＣ

－Ｓ
£，

＆ろ

ａｓ５ｃ→

１

－ 一 一

－

１

－
Ｃ＆１

１

一

一

Ｃ

一一

α

－

１１’

－一一
Ｃａｂ＾ａｃ

１１１

－一一一一
ＣｂＣｂｃＣａｂ

１１１

－
Ｃｃ＼Ｃｃ

＋Ｓｃｃ

＆α

－

∠ｉｃ

－

∠ｊＣ→９ｃ

Ｓｃｃ→

ｂｓｃａ→

１

－
Ｃｃ

－
Ｃｃａ

－

－

１

（Ｉ．１２）

（Ｉ．１ろ）

（Ｉ．１４）

（１．１５）

（Ｉ，１６）

α＆ｄｔ’

ｊ“→ｌａｔＡｂ→９６

瓜＆→£ろ’肌ｃ→£ｃ

→
－

－一一一一
ＣｃＣａｃＣｂｃ

ら

１

－

Ｃｂｃ

とおヽくと（１．１３）式を書きかえて第１１．２５図の等価回路が得られる。ここで（１１．６７）

式から

１１１２
£勧｜＝ら｜／谷宇＝＿りタ‥

ＣａｂＣａＣｈｓｏａＳ．Ｋ

となる．等方性の場合（１．５）式を考慮ずると

－２６ろー

－



Ｓａｂ
£ａｂ―＾ｂｅ¬Ｋ，ｒａ―二二‾£

となる。したがって（１．６）式から

Ａ：
（ｙ＝

―２６４－

（１．１７）

（１．１８）

～
４

１

・
１

●

１＋£

となり（１１．６８）式のようにおヽくことができる。

－
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Ｉ
Ｉ
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付録Ｊ電気機械結合係数と弾性定数

圧電現象の基本式は

Ｓ＝ｄ£＋５１『

Ｚ』＝ｅ＾Ｅ＋４πｊ『

で与えられる。Ｓは歪，ｒは応力である。

自由訓犬態（ｒ＝Ｏ）で電界£を加えると電気入力らは単位体積当り

（Ｊ．１）

（Ｊヌ）

びｉ＝ＴＳ７Ｅ２（Ｊ．３）

である。このときＳ＝ｄＥｉｒる歪が発生しているので，Ｕｉの中には電気的に蓄えら

れろものの他に機械的に変換されるものも含んでいる。機械的に取出し得る出力びαは

ら＝＝＝＝ぐ二し，ｓ２＝子上４９（Ｊ．４）

であるから

＆ 一

一

（Ｊ．５）

となる。

逆に£＝Ｏの状態で７’なる応力を加えたとき機械的に与えられる入力びｉは単位体積

当り

１
Ｕｉ＝－５＾７－２ （Ｊ．６）

でこのと包Ｄ＝ｄＴ友る電気変位を生じている。これからｔａ気的に取出し得る出力びａは

びａ
一

一

１

－２

λ＝ｄ

£｝２

－

ジ

一

一

１

－２
－
ε「

必Ｔ２

一一２６５―

（Ｊ．７）

（Ｊ．８）

となる。

（Ｊ．１）と（Ｊ．２）式を変換して£とｒを求めると

－



εΓＳ一ｄｎ
ｒ＝７７一二ｄ？

£＝
ｄＳ－ＳＢＤ
－
ぶーびが

と忿る。拘束された状態ではＳ＝０したがって

５Ｚ£＝Ｄ

εΓｊｚ－ｄ２

－ ＝εリ１－Ａ：２）

となる。つぎにＤ＝０のとき７と５の関係を求めると

ｅＴＳ
ｒ＝＝マアｙこ了ｉ

£ＩＳＥ－ｄ２

ε「

一

一 ｓ°（１－ん２）

一一２６６－

（Ｊ９）

（Ｊ．ｉｏ）

（Ｊ．１１）

（Ｊ．１２）

（Ｊ．Ｉろ）
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文献目録（著者発表のもの）

第１部

（Ａ・Ｕ田中川端岡田

（Ａ．２）川端南井田中

（Ａ．ろ）川端岡田田中

（Ａ．４）川端南井田中

（Ａ．５）川端南井田中

（Ａ．６）田中川端南共岡田

（Ａ．７）川端田中

（Ａ．８）阿部田中川端河合

（Ａ．９）田中川端川村

（Ａ．１０）川端

第２部

（Ａ．１１）川端南井岡田田中

（Ａ．１２）田中川端南井

（Ａ．１ろ）田中川端

（Ａ．１４）田中川端

（Ａ．１５）田中川端

（Ａ．１６）川端田中

（Ａ．１７）川端田中佐分利

（Ａ．１８）佐分利小沢田中川端

（Ａ．１９）川端南井田中

（Ａ．２０）田中川端島原

（Ａ．２１）田中川端川村

（Ａ．２２）田中川端川村

（Ａ．２ろ）田中川端川村
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電気学会連大（１９６１－４）４６４

電気学会連大（１９６２－４）４０７

電気学会関西支部遠大（１９６１－１０）５－１８

電気学会連大（１９６２－４）４０８

電気学会関西支部連大（□６１－１０）５－２０

７ｊ気学会連大（１９６１－４）４６２

物理学会（１９６１－４）ろ５

回気学会遠大（Ｉ９５５－４）２ろ５

電気学会遠大（１９５６－４）２ろ５

京大穴ｉ気閔係教室研究談話会（１９６２－１２）ぷ１０９

電気学会関西支部遠大（１９６１－１０）５－２１

電気学会遠大（１９６１－４）４６ろ

７Ｕ気学会関西支部遠大（１９５５－１０）２Ｐ２２

電気学会連大（リ５６－４）１８７

物理学公（１９。５９－１０）２００

電気学会関西支部連大（卜５９－１０）７５

心気学会遠大（１９６０－７）４６５

電気学会連大（１９６０－７）４８０

電気学会連大（１９６５－４）６０１

ご気学会関西支部連大（１９５５－１０）２Ｐ４１

餓気学会連大（１９５８－４）２７８

電気学会関西支部連大（１９５７－１０）１４５
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第５部

（Ａ．２４）高橋川端田中

（Ａ．２５）高橋川端田中

（Ａ．２６）阿部田中川端

（Ａ・２７）川端南井田中

（Ａ．２８）南井川端田中

（Ａ．２９）川端南井田中

（Ａ．ろ０）川端中村田中

（Ａ．５１）南井川端田中

（Ａ．ろ２）田中川端川村

（Ａ４ろろ）田中川端川村

（Ａ．ろ４）田中・川端川忖

（Λ．５５）田中川端川村

（Ａ．ろ６）川端中村田中

（Ａ．５７）川端中村田中
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（Ａ．ろ９）阿部田中川端猪口

（Ａ．４０）阿部ｍ中猪口川端
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（Ａ・４２）ｍ中川端河合

（Ａ．４５）阿部田中川端河合

（Ａ．４４）阿部田中川端河合
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電気学会関西支部連大（１９５６－１０）ろ９

電気学会遠大（１９５７－４）５６７
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電気学会連大（１９６４－４）１０ろ９

音響学会（１９６４－５）目
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電気学会連大（１９５４－５）１９６
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未発表

チタン酸バリウム実用化研究会年報第ろ報

（１９５８）１ろ

チタン酸バリウム実用化研究会年報第ろ報
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