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Abstract

Rawmaterialsoftalc,feldsper,kaolin,alumina,silica,andzirconwereusedforfabricationofdense

cordierite/zirconsinteredbodybyareactionsinterlngmethod.Densityofthefabricatedsinteredbodydecreased

withincreasingsinteringtemperaturerangingfrom 1473to1573K.Scanningelectronmicroscope(SEM)and

X-raydiffractometry(XRD)revealedthatdecreasingofthedensityof坤esinteredbodywascausedbypore

formationaccompaniedwithcrystallizationofcordierite.Itwasconsideredthattheporeformationwasdueto

reactionofcrystallinetalcwithmatrixphaseduringsintenngprocess.
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1.研究背景

コ-デイエライト(Mg2A14Si5018)は低い熱膨張

係数(1.6×10-6瓜)を有し､耐熱衝撃性､耐熱性､

化学的安定性に優れた低熱膨張材料である.これ

らの特長を生かし､これまでに自動車などの内燃

機関の排気ガス浄化用触媒担体として利用され

てきた【1].しかし近年､コ-デイエライトが高周

波域でアルミナよりも低い誘電率を示し､かつ絶

縁性が高文に..tw.からアルミナに代わるIC､LSI
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集積回路用基板材科として注目されている.一方､

コ-デイエライ トは固相反応において焼結が進

行する温度と分解 して溶融する温度 (1400℃でガ

ラス化)との温度差が小さいため､焼結温度を高

くすることができない.その結果､焼結体の密度

を上げることができず､機械的強度を改善するた

めの多くの研究が行われてきた[2-5】.

ジルコン(ZrSiO4)【6,7】は熱膨張係数 (5.5×lob

6/K)がコ-デイエライトと比べて大きいものの､

機械的強度も高く､化学的にも安定で耐熱衝撃性

に優れ､1800℃付近まで分解 しないことから､主

に耐火物としての用途が検討されている.従って､

ジルコンがコ-デイエライトと複合化されると､

コ-デイエライ トの低い機械的強度が改善され



た材料となる.その反面､ジルコンを複合化して

もマ トリックス相のコ-デイエライ トの撤密化

が十分でないと機械的強度の向上は期待できな

い.そこで本研究では､タルク､長石､アルミナ､

2.実験方法

2.1.原料混合粉末

コ-デイエライト組成の原料混合粉末 (タルク､

カオリン､α-アルミナ､石英､長石)とジルコン

粉末を質量混合比 80:20(mass%)となるよう混合

した後､スプレー ドライ法 (ノズル式)で調製し

た造粒粒子 (Fig.1)を用いた.

2-2.造粒粒子の評価

示差熱重量分析(TG-DTA)により､造粒粒子中

のコ-デイエライト原料粉末の室温-1000℃(昇

温速度 5℃/min)における熱分解挙動を調べた.ま

た､造粒粒子を熱処理することで得られる結晶相

の調査には､粉末法Ⅹ線回折試験(ⅩRD)(線源 :

CuKα､走査範囲 :2β=5-600)を用いた.

2-3.造粒粒子を用いた焼結体の作製

造粒粒子を7×7×52(mm)の超硬質金型に充填

した後､500kg/cm2､1minで-軸加圧して成形体

を作製した.この成形体を4等分し､昇温速度 2℃

/min､1100-1400℃で 5h焼成 してコ-デイエラ

イト/ジルコン複合焼結体を作製した.

2-4.コーディエライ ト/ジルコン複合焼結体の

かさ密度の算出

作製 した焼結体のかさ密度(g/cm3)はアルキメ

デス法によって求めた.この場合､比較試料 (山

五製陶(秩))の焼結体のかさ密度は 2.77g/cm3で

あり､相対密度は92.5%であった.
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シリカからなるコ-デイエライ ト原料 とジルコ

ンからなる原料混合造粒粒子を用いた反応焼結

法によって撤密なコ-デイエライ ト/ジルコン

複合焼結体を作製し､その微細構造を調べた.

※理論密度の算出 :

TG-DTAによって､原料混合造粒粒子 (コ-デイ

エ ライ ト原料:ジルコン=80:20(mass%)) には

6mass%の質量減少が認められた.この質量減少

分は､コ-デイエライト原料に由来するので､複

合焼結体の組成はコ-デイエライト:ジルコン-

78.7:21.3(mass%)となる.従って､理論密度は

以下のように算出した.

0･787×2･56+0･213×4･60-2･99g/cm3

2.56(g/cm3):が ノウム置換型コ-デイエライト

理論密度

4.60(g/cm3):ジルコン理論密度

また､焼結体の破断面は走査型電子顕微鏡

(SEM)を用いて観察 した.焼結体中の結晶相の評

価にはⅩ線回折試験(ⅩRD)を用いた.

Fig.1造粒粒子のSEM写真



3.結果と考察

3-1.造粒粒子の熱分解挙動とコーディエライ ト

相の結晶化

SEM 写真(Fig.1)に示 した造粒粒子中のタルク､

カオリンの熱分解挙動を TG-DTA によって調べ

た.その結果をFig.2に示す.400-600℃で重量

減少および吸熱が見られた.これは造粒粒子中の

タルク､カオリンの脱水による熱分解に起因する

と考えられた.また､900℃付近での重量減少お

よび吸熱はタルクの2段階目の熱分解であった.

000

-200

岩戸 1400
iZI
め∽
d)
2 -6.00

-800

-10.00

-12.∞

7
10
Ô
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Fi9.2 原料混合粉末 (造粒)の熱分解挙動

Fig.2に見られたように 400-500℃付近で質

量減少率が大 きいため､造粒粒子の成形体 を

600℃で 10h熱処理 した後､タルクの2段階目の

熟分解温度以上の 1200-1300℃で焼成 して複合

焼結体を作製した.この焼結体の ⅩRDパターン

をFig.3に示す.1200℃でタルクのピークは見ら

れず､タルクの熱分解が完了していた.また､焼

成温度の上昇に伴ってコ-デイエライ ト相の結

晶化が進行 し､原料の未反応成分としてα･A1203

が残存 したものの 1300℃で結晶性の良いコ-デ

ー71-

イエライ トとジルコンの複合焼結体が作製され

たことが分かった.
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Fig.3各温度で焼成 した焼結体の XRDパターン

3-2.複合焼結体の評価

Fig.3に示した指数(200)面:ジルコンと(211)面:

コ-デイエライトのピーク面積を算出し､複合焼

結体中のコ-デイエライト/ジルコン生成比 (ど

ーク面積比)と焼成温度の関係を調査 した.その

結果を Fig.4に示す.1230℃から 1250℃の温度

範囲で急激に生成比が増大 しており､コ-デイエ

ライ ト相の結晶化が顕著に進行 したことが分か

った.
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Fi9.4生成比と焼成温度の関係



Fig.5には､1200-1300℃で作製した複合焼結体

の相対密度と焼成温度の関係を示す.相対密度は

1230℃から 1250℃の温度範囲で急激に減少した.

この傾向はコ-デイエライ ト/ジルコン生成比

とは逆に､コ-デイエライトの結晶化に伴って焼

結体の密度が低下した.
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Fig.5相対密度と焼成温度の関係

Fig.6(a)及び(b)には､1200℃及び 1300℃で焼

成した複合焼結体の破断面の SEM写真を示す.

コ-デイエライト/ジルコン生成比が小 さかっ

た 1200℃焼成では気孔は小 さく,相対密度は

94.5%であったが､焼成温度の上昇とともに気孔

が大きくなり､1300℃焼成では大きな気孔が多く

観察されており､この気孔の生成によって相対密

度が90.1%まで減少したことが分かった.

-7 2 -

Fig.6 コーディエライ ト/ジルコン焼結体の SEM

写真 (a)1200℃ ,5h焼成､(b)1300℃,5h焼成

Fig.7には､複合焼結体のコ-デイエライト生

成比 (ピーク面積比)と相対密度の関係を示す.

焼成温度 (Fig.7中)の上昇とともに生成比は増

大し､相対密度は単調に減少しており､コ-デイ

エライトの生成比の増加が相対密度の減少に直

接的に関与することが確認できた.

以上より､結晶性の良いコ-デイエライトを有

するコ-デイエライ ト/ジルコン複合焼結体の

赦密化には､コ-デイエライト結晶化に伴った気

孔生成[7】の抑制が重要であると考えられた.
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4.まとめ

タルク､長石､アルミナ､シリカからなるコ-

デイエライ ト原料 とジルコンからなる原料混合

造粒粒子を用いた反応焼結法によって赦密なコ

-デイエライ ト/ジルコン複合焼結体の作製を

行い､以下の知見を得た.

1) 焼成温度の上昇に伴ってコ-デイエライ ト相

の結晶化が進行 し､1300℃で結晶性の良いコ

-デイエライ トとジルコンの複合焼結体が

作製された.

2) 焼成温度 1230℃から 1250℃の温度範囲でコ

-デイエライ ト相の結晶化が顕著に進行す

るとともに複合焼結体の相対密度が減少 し

た.

3) 1200℃焼成では複合焼結体の気孔は小 さか

ったが､1300℃焼成では大きな気孔が多 く観

察されており､気孔生成が相対密度の減少に

関係 していた.
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