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Ba6-3xSM8+2xTi18O54固 溶 体 の 低 温 焼 結 化 と マ イ ク ロ 波 誘 電特 性
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Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-{ƒÐ=3y(x+4)} ceramics were developed in this study to lower the sintering tem

perature as well as to maintain the excellent microwave dielectric properties of tungsten-bronze-type like 

Ba6-3xSm8+2xTi18O54 solid solutions. Bas_3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÐ ceramics were prepared by a slight change 

in the mixing composition from the solid solutions area to Ba2Ti9O20 direction on the BaO-Sm2O3-TiO2 terna

ry phase diagram. Effects of compositional parameters x and y on the density of the sintered body and the 

microwave dielectric properties were investigated. Ba4Sm9.15Ti18O53 .72 (x=2/3, y=0.02) ceramics sintered 

at 1350•Ž demonstrated the excellent properties including a high relative permittivity (ƒÃr= 81) , high quality 

factor (Q•Ef=10000 GHz) and low temperature factor of resonant frequency (ƒÑf=-13ppm/•Ž) . These 

properties are almost equivalent to those obtained in Ba4Sm9.33Ti18O54 (x=2/3) solid solutions which need 

higher fabricating temperatures than 1460•Ž. It was also shown that a ball-milling technique strongly affect

ed the density of sintered body and the resulting relative permittivity.
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1.　 緒 言

通信情報量の著 しい増大が展開されている高周波通信機器分

野において,共 振素子 として用い られるマイクロ波誘電体セラ

ミックスは今 日までに数多 くの成分系が研究されてきた.中 で

も, BaO-R2O3(R:希 土 類)-TiO2 3成 分 系 では, BaTiO3と

R2Ti3O9を 結 ぶタイライン上(図1でR=Sm)に 優 れた誘電

特性を持つBa6-3xR8+2xTi18O54(0≦x≦1)固 溶 体が存在 するこ

とが明らかにされている1)～3).こ れ までに,希 土類元素 として

Nd, Sm, Pr及 びLaを 用 いた場合 の誘電特性が報告されて き

た4)～10).一 方, Ohsatoら は精密な結晶構造解析によりBa6-3x

R8+2xTi18O54固 溶 体がタングステンブロンズ型類似構造 を形成

していることを明 らかにす るとともに, xを パ ラメー ターに し

て3種 類の陽イオン(Ba2+, R3+, Ti4+)占 有 位置 とマ イクロ

波誘電特性 との関係を詳細に調べた2),11)～17).その結果,品 質

係数(Q・f)が 最 大値 を示すx=2/3の 場合 に,各 陽 イオンが

存在する占有サイ トがそれぞれ独立 となることが見いだされ,

結 晶構造 中の格子歪みの緩和 と品質係数 との相関性が示 され

た.と りわ け, R=Sm及 びx=2/3と した場 合には, 10000

GHzを 超 える高いQ・fが 得 られ,同 時 に高誘電率(εr=81)

と比 較的良好な共振周波数の温度係数(τf≒-10ppm/℃)を

示す ことから14),製 品応用 として移動体通信 の基地局用共振

器フィルターや端末機内蔵フィルターの更なる小型化な どに寄

与する ことが期待 されている.し か し, Ba6-3xSM8+2xTi18O54

固溶 体セ ラミックスの焼結には1460℃ 以上の高温 を必要 とす

るため,工 業化するためには焼結温度の低温化が強 く望まれ,

その際には優れたマイクロ波誘電特性の低下を伴わないことが

同時に求め られる.

著 者 らは現在, Sm2O3原 料 として高純度(3N)グ レー ドを

使用 して高性能Ba6-3xSms+2xTi18O54固 溶 体セラミックスを焼

結合成 しているが,か つて低純度のSm2O3原 料 を使用 した場

合に,誘 電特性は劣 るものの焼結温度が著 しく低下することを

経験 している13).示 差 熱分析(DTA)に よると, 3N原 料 を用

いた場合にはBa6-3xSm8+2xTi18O54の 融 点に相当す る吸熱反応

が1530℃ で の み現 れるが,低 純度原料 を使 用 した場合 には

1320℃ 及 び1520℃ の それぞれで吸熱反応のピー クが現れる.

この うち, 1320℃ の ピークは共融点で液相の存在 を示 してい

るもの と考 えられ,低 純度のSm2O3原 料 の使用 により出発調

合組成 がBaTiO3-Sm2Ti3O9タ イ ライン上(図1)の, Ba6-3x

Sm8+2xTi18O54か らわずか にBa-Ti-O方 向 にずれ てその固溶

体単相ではな く,液 相 も介在 しその効果により焼結温度が低下

したもの と結論づけている.

本 研究 では, Sm2O3原 料 として高純度(3N)グ レー ドを使

用し,出 発調合組成を液相が介在する領域にわずかにシフ トさ

せるこ とに より, Ba6-3xSm8+2xTi18O54固 溶 体セラミックスの

持つ,優 れたマイクロ波誘電特性を保持 したまま,低 温焼結が

可能 とな る組成域を見 いだす ことを 目的に した.す なわち,

図1に 示す相図においてBa6-3xSm8+2xTi18O54固 溶 体領域 から

BaTiO3-Sm2Ti3O9-TiO2組 成 三角形中のBa2Ti9O20方 向 に若干

シフ トさせ た組成式Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-δ{δ=3y(x+

4)}を 新 た に定義 して,焼 結温度の低温化を達成する ととも

に,マ イクロ波誘電特性が最 も優れるx値 及びy値 を決定する

ことを試みた.

2.　 実 験方法

出発 原 料 としてBaCO3(堺 化 学工 業 製,純 度99.0%),
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Sm2O3(レ ア メタリック製,純 度99.9%)及 びTiO2(東 邦 チ

タニ ウム 製,純 度99.5%)を 用 い て, Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)

Ti18O54-δ{δ=3y(x+4)}組 成式 に基づき所定の組成 にな るよ

うに秤量調合した.本 研究では始 めに,上 記組成式 においてx

=2/3に 固定 して,得 られ るマイクロ波誘電特性 をyの 関数 と

して評価 し,適 切なy値 を決定する(y系 列)こ とを試 みる.

次 に, y値 を その決定値 に固定 して,同 じく特性評価の結果か

らx値 を決定する(x系 列)方 針 とした.

Fig. 1. BaO-Sm2O3-TiO2 ternary system.

秤量調合後 に各試料 をエタノール 中で湿式混合 した.こ の

際,以 下の二手法のいずれかを用いた.一 つは,ア ル ミナ乳

鉢/乳 棒 を使用 した2hの 湿式混合であ り,他 方は,ポ リエチ

レン製ポ ッ ト及 びジル コニアボール を使用 した24hの 湿 式

ボールミリングである.乾 燥後に混合試料を白金 るつぼ中に装

填して箱形電気炉 の均熱部 にセ ットして, 1000℃ ×2hの 仮焼

成を大気中で行 った.冷 却後 に粉砕 し, 3mass%の ポ リビニ

ルアルコール(PVA)を 添 加した後,ふ るい(300メ ッシュ)

に掛け粒度調整及び造粒を行 った.造 粒 した試料 を金型に装填

して一軸成形(100MPa)に よ り円柱状 のペ レッ ト(直 径10

mm及 び 高 さ5mm)を 作 製 した.成 形体 の焼結 は大気 中の

1330, 1350℃ 及 び1370℃ で行い,い ずれ も保持時間は2hと し

た.な お,組 成 に応 じた これ らの焼結温度はあらかじめDTA

を使 用して決定した.

結 晶相の同定 はX線 回折装置(Philips製, X'pert system

FW3040, CuKα 線源)を 用いて粉末法 にて行い,破 断面の観

察二は走査型電子顕微鏡(SEM;日 本 電子製, JSM-5200)に

よって行 った.一 方,焼 結体円柱試料をその直径 と高さの比が

2:1と な るように切断 し,両 面が平坦 かつ平行 になるように

鏡面研磨 した.研 磨終了後の試料 を大気中の1000℃ ×2hの ア

ニール処理 を施した.焼 結体密度はアルキメデス法を用いて評

価するとともに,マ イクロ波誘電特性はネ ットワークアナライ

ザー(HP-8757c),恒 温槽(Tabai Espel社 製, PL-1G)及 び

平行導体板 を用 いてHakki and Coleman法18),19)に よ りTE011

モ ー ドで評価 した.

3.　 結 果と考察

3-1低 温 焼結が可能 となるBa6-3xSM(8+2x)(1-y)Ti18O54-δ

組成の決定

Ba6-3xSm8+2xTi18O54固 溶体(以 下, YO固 溶体 と称する)の

低温焼成化 の達成 を 目的 として,そ の組成域 を図1で 示 す

BaTiO3-Sm2Ti3O9-TiO2組 成三角形中のBa2Ti9O20方 向に若干

シフ トさせた組成式Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-δ{δ=3y(x+

4)}(以 下,本 実験式 と称す る)を 新たに定義 した. YO固 溶 体

はx=2/3の 場 合にマ イクロ波誘電特性が最 も優れている14).

そ こで,本 実験式 においてもx=2/3に 固定 して, Ba2Ti9O20方

向 に向か ってy=0.01, 0.02, 0.03及 び0.04(図1の ◎に示す)

と, yを 変 化させた場合のマイクロ波誘電特性を第一 に調べた

(y系 列実験).各 組成に調合 した粉末試料のDTA曲 線 には,

い ずれも1320℃ 及 び1510℃ 付 近 に吸熱反応による二 つの ピー

クを示 した.二 つのピークの出現は低純度 のSm2O3原 料 の使

用 した場合 と同様で,そ れぞれ共融点及び融点を示 しているも

の と推測 される. YO固 溶 体では融点(1530℃)の 吸熱ピーク

のみ示 したことから,図1に 示すようにその組成をBa2Ti9O20

側 に若干シフ トさせた場合 に1320℃ 以 上で固相+液 相が形成

されることが示唆される.し たがって,本 実験式の焼結温度 と

して共融点以上である1350℃ を選択 した.

図2に1350℃ ×2hの 熱 処理 によ り得 られた焼結体の粉末

XRDパ ターンを示す. 1460℃ で焼結 したYO固 溶体 の回折パ

ターン と比較 して も,そ れぞれ斜方晶タングステンブロンズ型

類似構造による特徴的な多数の回折ピークが現れているため,

 y値 の 変化つま り第2相 の析出等によるパ ターン変化が判然 と

せず,す べての試料 においてほぼ等価な回折 ピーク及び結晶性

を示 した.一 方,マ イクロ波誘電特性(εr, Q・f及 び τf)は い

ずれもy=0.02を 最 高にして山型に変化 した(図3).そ のy=

0.02は εr=68.1, Q・f=11200GHz及 び τf=-10.6ppm/℃ を示

し,図 表左端及び表 藩に示 したY0固 溶体の特性値(εI=81,

Q・f=10600GHz,τf=-11ppm/℃)と 比較 して,εrは やや劣

るが, Q・f及 び τfはほぼ同等 も1し くはわず かに向上 してい

る.一 方,焼 結体密度 も誘電特性の変化 と同傾 向を示 し, y=

0.02で 最 高値を示す ことから誘電特性 と焼結体密度 との密接な

関係 が認め られ る.そ のy=0.02で はY0固 溶 体 と比較 して誘

電率 がやや劣るため,焼 結性の改善による誘電率 向上を図る

目的 として, 1350℃ での焼結時間を2hか ら10hに 延 長 した

ところ,密 度が約7%向 上するとともに,εr(が著 しく増加(約

10%)す る結果が得 られた(表1).焼 結 体密度 と誘電特性 と

の密接な関係については3.2節 にて詳細 に取 り扱 う.

以 上のy系 列 実験 よ り, y=0.02が 最 も優 れたマイクロ波誘

電特性を示すこ とを見いだした.そ こで本実験式 をy=0.02に

固定 して, x=2/3(=0.67)を 中心 に0.3か ら0.9ま で変化させ

た試料のマイクロ波誘電特性を調べた(x系 列実験).図4に

1350℃ ×2hの 焼結を行 った試料の誘電特性(εr, Q・f及 び τf)

を プ ロットした.な お比較のために, Y0固 溶 体から得 られた

各特性値 も併せて点線で示 した.図3に 示 したy系 列実験のグ

ラフ と比較 して, x系 列 実験ではxの 変動に伴 う各誘電特性値

の変化が大き くなっている.こ れはyの パラメーターステップ

が0.01で あ るのに対して, xの パ ラメーターステップが0.1と 大

きいこ とによるが,注 目すべ きは各誘電特性 においてx=2/3

付近(x=0.67)で 急峻 なピークトップを示 していることであ

る.更 に,わ ずか0.03の 変 動にもかかわ らず, x=2/3(=0.67)

とx=0.70で は各測定値に大 きな差(εr:68→33,Q・f:11200

→9600GHz,πf:-11→-33ppm/℃)が あることが注 目され

る.ま た,い ずれのグラフにおいて もx=0.70を 境 にして,そ

れ以上のxで 各特性値の変化が緩慢になっているが,こ れはx

=0 .70がY0固 溶 体中においてSm3+の 固溶限界 とな るこ とに

よる16),17).

前 報16),17)の構造解析結果 によると0<x<2/3の 場 合, Y0固

溶体の構造式は[Sm8+2xBa2-3x□x]A1[Ba4]A2Ti18O54と 表 され,

一部 のBa2+が 空 隙を伴 ってA1サ イ トに割 り込 むように配置
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す る.そ してx=2/3の 場 合は, A1サ イ トに割 り込んでいる

Ba2+が す べてSm3+に 置 換され, Sm3+及 びBa2+が それぞれ

A1及 びA2サ イ トを占有する という特徴 ある構造式[Sm9 .33

□0.66]A1[Ba4]A2Ti18O54を 示 す.こ の場合,格 子の揺 らぎが最

も少ない安定的な結晶構造 となるために最 も優れたマイクロ波

誘電特性を示す.更 に, 2/3<x<1で はA1サ イ トだけでな く

A2サ イ トにも空席が生 じ, 1[Sm9+1/3+2(x-2/3)□2/3-2(x -2/3)]A1

[Ba4-3(x-2/3)□3(x-2/3)]A2Ti18O54で 表 され るようにな り,結 晶

構造 に不安定さをもた らす.わ ずか0.03のxパ ラメーターの変

動(2/3<x<0.70)に おいて観察される急激な誘電特性の劣化

は,こ の新たな空隙の発生によるものと推測される.

Fig. 2. X-ray powder diffraction patterns of Ba6-xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÐ ceramics sintered at 1350•Ž for 2h and Y0 solid solution (y=0) 

prepared at 1460•Ž for 2h.

Fig. 3. Microwave dielectric properties and apparent density of 

Ba6_3XSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÐ(x=2/3; y=0.01-0.04) ceramics sin

tered at 1350•Ž. The results of Y0 solid solution prepared at 1460•Ž 

are also plotted at y=0.

本研究 では, Y0固 溶 体 か ら組成 をわずかにず らしたy=

0.02に おいても, x=2/3で 最 も優れたマイクロ波誘電特性を示

すことを明 らかにした.し かし,そ の誘電特性の うち εrがY0

固溶 体 と比較 して低い. YO固 溶 体ではxの 増加に伴 って εrが

85か ら72ま でほぼ単調に減少 している.こ れに対 して, y系 列

実験ではy=0.02と した場合, x=2/3で εrが最大値68と なる急

峻なピークを示 している.そ のx系 列試料を観察 した ところ,

 x=2/3で は 黄色を呈 してお り比較的緻密な焼結状態 を示 して

いたが,他 のx値 か ら得 られた 焼結体 は成形体 と同様に 白っ

ぽ く十分に収縮せず,焼 結未完了の状態であった.こ れはx=

2/3で の み選択的に低温において焼結が促進 されたことを示す

ものであ る.す なわち, Y0固 溶 体か らBa2Ti9O20側 に組成 を

わずかにシフ トしたy=0.02で は, x=2/3と した場合にY0固

溶相以外に1350℃ で焼結す るのに十分な量の液相が存在 して
いた もの と考えられる.い ずれにせよ,こ の低温焼結で得 られ

たセラミックスは,εrを 除いてQ・f及 び τfがY0固 溶 体か ら

得 られた値にほぼ匹敵する,優 れたマイクロ波誘電特性を示す

ことが明 らか となった.

3.2　 ボ ールミル混合による焼結体密度の向上と誘電特性の

改善

3.1節 に おいて,焼 結時間を延長 して焼結体密度を高めた場

合にマイクロ波誘電特性が向上することを報告 した.一 方, x

系 列実験 において各組成 は低誘電率 を示 し, x=2/3以 外 は焼

結が完了していない様子であった.そ こで,ボ ール ミルによる

原料粉末のか くはん混合を新たに合成プロセスに採用すること

により,焼 結密度の向上を図るとともにマイクロ波誘電特性の
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改善を試みた.

Table 1. Processing Route and Microwave Dielectric Properties

Fig. 4. Microwave dielectric properties of Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÐ(x=0.3-0.9, y=0.02) ceramics sintered at 1350•Ž and YO solid 

solution (y=0) prepared at 1460•Ž.

図5に ボールミルによる混合 かくはん時間の違いによるy=

0.02の マ イクロ波誘電特性(εr, Q・f, Tf)及 び焼結体密度の変

化を示す.図3で 示 した乳鉢混合 と同条件である2hの か くは

ん をボール ミルで行 った場合,乳 鉢混合 と比較 して,εr:68→

77, Q・f:11200→9700GHz, τf:-11→-15ppm/℃, ρ:5.32

→5.71g/cm3と 変化 した.と りわけ,密 度 と誘電率の増加が

著 しく,ボ ール ミルか くはんの有用性が顕著に現れた.図6に

乳鉢か くはんあるいはボール ミルか くはんを行った場合のy=

0.02の 断 面SEM写 真 を示す.こ れ らの焼結性 と比較評価 する

ために,同 じくボール ミルか くはんを行 ったY0固 溶体の断面

も示す.乳 鉢か くはんを行 い1350℃ ×2hで 焼 結 させた試料

(a)では焼結体組織に直径1μm程 度の気孔が多数認められ,

緻密化が達成されていない.焼 結を10hに 延長した試料(b)で

は気孔サイズが減少するとともにその数も減じている様子が確

認できる.こ れにより密度が上昇し,同 時にεrの向上をもた

らしたことは前述のとおりである.一 方,ボ ールミルかくはん

を行った試料(c)は 更に焼結性が優れており,大 きな気孔の形

成 は認め られず, Y0固 溶 体の断面(d)と ほぼ同一の組織を示

して恥る.し たがって,マ イクロ波誘電特性(εr, Q・f, Tf)の

向上には焼結体密度を高める必要があ り,ボ ール ミルか くはん

によって達成できうることが明 らか となった.

ま た,-ボ ー ル ミルか くはんを24hま で 延長 した場合,誘 電

特性が更 に向上す る結果が得 られた(図5).こ の24hの か く

はんにより特性向上はほぼ飽和 を示 してお り,そ の後48hま

で か くはんを延長 した場合で も明確 な特性向上 は認め られな

かった.し たがって,ボ ール ミリングによる原料粉末の混合か

くはんには24hの か くはんが必要であ り,こ れによって焼結

体密度 が向上 し,そ の結果y=0.02の マ イクロ波誘電特性 も向

上することが判明した.

この結果 をもとにして,改 めて24hの ボ ール ミルか くはん

混合によつて調合 したx系 列試料を焼結 して,再 びそのマ イク

ロ波誘電特性を調べた(x系 列再実験).な お,各x組 成にお

ける最適な焼結温度及び特性値の変化を調べるためにそれぞれ

1330, 1350及 び1370℃ ×2hの3通 りで焼結 を行った.そ の結

果 を図7に 示 す.Q・f及 びTfは 焼結温度の違 いによってそれ
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ほど大 きな差は認め られないが,ε,と 焼結体密度 には明瞭な差

が0.5≦x≦0.7で 認 められる.特 にグラフ中央に示 される0.5≦x

≦0.7付 近 の組成域では, 1330℃ 及 び1370℃ の焼結温度におい

てそれぞれ未焼結及び過焼結を示 し,い ずれ も緻密で均質な焼

結体が得 られなかった.そ れ に伴って ε,も大き く変化 してお

り,特 に密度の変化グラフ とほぼ一致 した変動 を示 している点

が興味深い. 1350℃ で焼結 したx組 成変化 によるマイクロ波

誘電特性の変動は,図4に おけ る乳鉢か くはんによるy=0.02

が示 す結果 と大 きく異な り,む しろY0固 溶 体の特性変動 と酷

似 している,と りわけ,ε,の グラフ形状 が大幅に変化 してお

り,ボ ール ミリングか くはん混合によって焼結体組織の緻密化

が達成 された結果 によるもの と推測できる.

Fig. 5. Change in the microwave dielectric properties and appar

ent density of Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÂ(x=2/3, y=0.02) 

ceramics as a function of ball milling time.

Fig. 6. SEM micrographs of the fracture surface of Bas-3xSm(8+2x) (1-y)Ti18O54-ƒÂ(x=2/3, y=0.02) ceramics sintered at 1350•Ž; (a) mix

ing by pestle/motar for 2h and sintering for 2h (b) mixing by pestle/motar for 2h and sintering for 10h and (c) mixing by ball milling for 

24h and sintering for 2h. (d) Fracture surface of Y0 solid solution (y=0) mixed by ball milling for 2h and sintered at 1460•Ž for 2h was 

also shown.

ボール ミリングか くはん混合を行 った結果, Q・fはx=2/3

では な く若干高x側 にシフ トしたx=0.7で 最 大ピークQ・f=

10400GHzと い う優 れた値を示 した.し か し,同 時に得 られ

たTf(=-20ppm/℃)が マイクロ波共振器 として製品応用の

際に 目安 とされる±15ppm/℃ 以 内に収束 していない.こ のシ

フ トはy=0.02が 単 相ではな く, Y0固 溶 相以外 にBa-Ti-O系

化 合物 と推測される第2相 を含んでいるためである,こ の第2

相 は微量であ り,し か もY0固 溶体のタングステンブロンズ類

似構造 が多数 の複雑なX線 回折 ピー クを示すた め,回 折 パ

ターン上でその存在は判然 としない.更 に液相か ら冷却 され る

過程で非晶質化 している可能性 もある.い ずれにせよ, x=0.7

で 得 られるQ・fの 最大値か ら若干低下するものの, x=2/3の

場 合 には εr=81, Q・f=10000GHz及 び τf=-13ppm/℃ とい

う総合的 に優れたマイクロ波誘電特性が得 られた(表1).こ

れ らの値は これまで高温焼結(1460℃)で しか得 るこ とので

きなか ったY0固 溶体の物性値 にほぼ匹敵 するものであ り,

 110℃ もの合成温度の低下が達成で きるとともに, Ba6-3xR8+2x

Ti18O54で 表 されるタングステン類似構造型セラミックスの有
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する優れたマイクロ波誘電特性が発揮された.

Fig. 7. Microwave dielectric properties and apparent density of Ba6_3Sm(8+2x)(1-y)Ti18O54-ƒÂ(x=0.3-0.9, y=0.02) ceramics sintered at 

1330, 1350 and 1370•Ž after ball milling for 24h.

4.　 結 論

マ イクロ波誘 電体 セラ ミックス として優れ た特性 を示す

Ba6-3xSm8+2xTi18O54固 溶体(Y0固 溶 体)の 低温焼結化 を目的

として,そ の固溶体領域 をBa2Ti9O20方 向 に若干シフ トさせた

組成式Ba6-3xSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-δ{δ=3y(x+4)}を 新 たに

定義 して材料合成 を行 った. Ba6-sxSm(8+2x)(1-y)Ti18O54-δ セ

ラミックスの焼結性及びマイクロ波誘電特性 に及ぼす組成パ ラ

メーターx値 及びy値 の影響 について検討 を行い,以 下の知見

を得た.

(1)　 本実験式においてx=2/3に 固定 してyを0.01～0.04の

範 囲で変化させるy系 列実験 を行った場合, Y0固 溶 体では現

れない共融反応が1320℃ 付近 で認め られた.こ の共融反応 を

利用 して焼結実験を試みたところ, Y0固 溶 体の合成温度 より

110℃ も低い1350℃ で焼結合成可能 とな った.特 にy=0.02組

成 は最 も優れたマイクロ波誘電特性 を示 した.

(2)　 y=0.02に 固 定 してxを0.3～0.9gの 範 囲で変動させるx

系 列実験を行 った場合, YO固 溶体 と同様にx=2/3の 場 合に最

も優れたマイクロ波誘電特性を示 した.更 に,焼 結体密度 と誘

電率の間には密接な関係があることが明らかとな り,原 料粉の

か くはんを乳鉢混合か らボールミル混合 に変更 した ところ,焼

結体密度が大幅に向上 し,そ れに伴 って誘電率も向上 した.そ

の得 られたマイクロ波誘電特性はYO固 溶体にほぼ匹敵する,

 εr=81, Q・f=10000GHz及 び τf=-13ppm/℃ とな り,こ れま

で高温合成(1460℃)で しか得ることのできなかったY0固 溶

体 の優れたマ イクロ波誘電特性が1350℃ の 低温合成で も発現

できることが明らかとなった.
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