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【序論】Ca3TaGa3Si2O14(CTGS)は、高温環境下で利用可能な圧電材料として期待されている。原料の

Ga2O3による製造コストの欠点を克服するため、Gaの代わりに安価な Al を置換する試みが行われ

ている。CTGSに Al を置換した Ca3Ta(Ga1-xAlx)3Si2O14(CTGAS)は、Al の割合が高くなるほど圧電定

数や電気機械結合係数が上昇する[1]。しかし、Al の割合が高くなるとインクルージョンやクラッ

クが発生し、単結晶の育成が難しくなる。この原因の 1 つは、結晶成長中に形成される二次相の存

在によるが、Al の割合の上昇と二次相形成の関係性を調査した例は少ない。そこで本研究では、

CTGAS の融液成長において、Ga/Al 比による二次相形成の変化に着目し、Ga/Al 比が CTGAS の融

液構造や結晶成長に与える影響を検討した。 

【結果・考察】Ga/Al 比のみを変えて CTGAS 焼結体原料粉末を調整した。融液状態にした CTGAS を

冷却固化させ、どのような二次相が形成されるかを調査した。融液から、CTGASと同定される Phase 

1、Caや Taを多く含む Phase 2、Gaや Al、Si を多く含む Phase 3の 3種類の相が出現した(Fig. (a))。

この 3相間で Ga/Al 比は等しく、Phase 2 は結晶化し、Phase 3 はガラスであった。Al の割合が高く

なるほど Phase 2 + Phase 3の割合が増加する一方、冷却開始の融液温度が高いほど Phase 1の割合

が増加した。この結果を踏まえて、Phase 1 と、Phase 2 + Phase 3 の間の相関関係を考察することに

した。1種類の融液から 3種類の相が晶出したと仮定する。融液のバルク組成を選択すると各相の

組成も固定されるため、各相の占める割合は固定される。なお、Phase 1 では Ga/Al 比は変化する

が、Gaと Al の和は一定であるため、Ga/Al 比にかかわらずその量は一定である。しかし、実験結

果からバルク融液の Al の割合が高くなるほど Phase 2 と Phase 3 の占める割合は増加する。これは

融液 1種類の仮定では説明できない。すなわち、バルク融液には不混和構造(immiscibility gap)によ

り 2種類以上の融液が存在する必要がある。CTGAS を晶出する融液に加え、Phase 2 + Phase 3 の組

成を持つ融液の存在を仮定する(Fig. (b))ことにより、各相の割合の変化を説明することができる。 
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Figure (a) Back scattered electron images of quenched Ca3Ta(Ga0.4,Al0.6)3Si2O14 melt at 1430℃ and 

(b) Schematic diagram of immiscibility gap in CTGAS bulk melt. 
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