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研究成果の概要（和文）：アルミナ強化磁器の強度は、磁器マトリックスとアルミナ粒子の熱膨張率差に起因す
るプリストレスにより強度が向上するものの、それだけでは十分に強化分を説明できないことが明らかとなっ
た。さらなる強度向上は、磁器焼成の冷却過程で生じる石英粒子の相転移に伴う亀裂発生を、アルミナ粒子添加
が抑制するため、であることがわかった。マイクロメカニクス計算で推定したプリストレスと、ラマン分光の応
力シフトから算出されたプリストレスが一致し、強化メカニズムの妥当性が定量的に検証できた。さらに、焼成
変形が抑制されるように設計された磁器においても、残存アルミナ量によって強度が支配されていることを明ら
かにした。

研究成果の概要（英文）：We have revealed that strengthening of alumina strengthened porcelain is 
owing to, 1: Compressive prestress on porcelain matrix, and 2: Prevention of microcracking around 
quartz grains due to the addition of alumina particles with large thermal expansion coefficient. The
 validity of the prestress estimated with micromechanics calculation is confirmed by the prestress 
measurement with raman scattering spectroscopy. In the case of other porcelain containing alumina 
particles, the strength of porcelain is basically controlled by the amount of residual alumina 
particles in fired porcelain.  

研究分野： セラミックス

キーワード： 磁器　アルミナ　強度　応力　亀裂発生　焼成変形

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
アルミナ強化磁器の強化メカニズムを明らかにしたことにより、その強化メカニズムに基づいて新たな強化磁器
を材料設計することが可能となった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

陶磁器は、不均質なガラス質マトリックスに、溶けきれないで残っ
た石英・クリストバライト結晶、晶出したムライト結晶、添加したアル
ミナ結晶などのセラミック結晶粒子と気泡などが分散した、非常に複
雑な複合材料とみなすことができる。陶磁器の機械的強度の関す
る研究は、1900 年初頭から行われているが、1946 年に Austin ら
（J.Am.Ceram.Soc., 29, 341-354 (1946)）が原料中の石英粒子を
-アルミナ粒子で置換することで高強度化できることを発表して以
来、碍子用など、磁器の強度向上を目的とした研究が多数行われ
た。当時、陶磁器の強度向上のメカニズムには、フェルトのように複
雑に絡み合っているムライト針状結晶によるという考え、「ムライト
説」と、ガラス質マトリックス中のセラミック結晶粒子周囲に発生する圧縮残
留熱応力(図 1)によるという考え、「pre-stress説」、が対立していた。1962

年に山本（日碍レビュー、No.25, 17-22 (1962)）が、高強度磁器がクリス
トバライト質であることを明らかにしたことにより、「pre-stress 説」が有力な
メカニズムとして認知されるようになった。 
※注：クリストバライトは、同じ SiO2 の多形である石英やトリジマイトと比較し
て、降温時の高温型→低温型の相転移に伴う体積収縮が大きい(図 2 の矢
印)ので、ガラスマトリックスに大きな圧縮応力が残留すると考えられている。 

その後、我が国においても、濱野ら（例えば、J.Ceram.Soc.Japan、102、
665-669 (1996)など）や小林ら（例えば、J.Ceram.Soc.Japan、111、
872-877 (2003)など）などによって、原料の微粒子化や化学組成の調整
など、精力的な研究がなされた結果、通常の磁器素地の強度が、無釉で
60～90MPa であるのに対し、250MPa 以上の強度を有する強化磁器素
地が作製できるようになった（連携研究者である蒲地伸明(佐賀県窯業技術センター)が「世界最
強 の 磁 器 」 （ 施 釉 で 350MPa ） を 2016 年 12 月 21 日 に 発 表
（http://www.pref.saga.lg.jp/kiji00352487/index.html））。 

 これまでの学術的な強化磁器研究では、化学組成の調整や
再現性確保の容易さから、主に配合陶土（可塑性原料である
カオリン、非可塑性原料である石英、高温で溶解してガラス質を
形成する長石などを適当な割合で配合してつくる陶土）が原料
として用いられてきた。しかし、肥前地域（佐賀県、長崎県）で
生産される磁器は、配合陶土が多く用いられる他地域の磁器
（美濃焼、九谷焼など）とは異なり、天然原料である天草陶石
（図３）が主原料として用いられている。したがって、厳密に言
えば、これまでの強化磁器の強度向上に対する考え方（例えば、pre-stress 説）が、肥前磁器に
対してそのまま当てはまるかどうかは、現実に強化磁器が作製できる事実（例えば、上述した「世界
最強の磁器」）はあるが、学術的には必ずしも明らかではない。 

さらに、肝心の強化メカニズムである「pre-stress 説」は、配合陶土を原料とする磁器においても、
定量的な検討はこれまでなされておらず、強度向上に対する考察においては、「こういう組織・組成
なら、大きな圧縮応力がガラス質マトリックスに残留するだろうから、強度が向上したのだろう」といった

図 3．採掘された天草陶石 

図 1．アルミナ粒子周囲の
pre-stress 

図 2．SiO2 系結晶
の熱収縮曲線 



推測の域から出ることができていない。つまり、「強化磁器はなぜ強いのか？」の問いに対する答え
はまだ明らかではない。そのため、磁器の強度向上に対する多くの取り組みは、現状でも経験・ノウ
ハウに頼った手探り状態にある。 
 
２．研究の目的 

肥前磁器において飛躍的な強度向上のブレークスルーを実現す
るためには、先ず、どのようなメカニズムによって強度向上が実現する
のか、といった基礎的で学術的な研究が必要不可欠である。本研
究では、天草陶石を原料とするアルミナ強化磁器において、「pre-

stress 説」による強度向上を定量的に検証する（pre-stressを実測
する）ことを通して、強化メカニズムを理解・把握し、それに基づいた
材料設計により、肥前磁器の飛躍的な強度向上を目指すことを目
的とする。 

 このような強化磁器に対する学術的アプローチ（pre-stress 説の実証とそれに基づく材料設計）
は、これまで行われてこなかった独自なものであり、先進複合材料のような強化メカニズムに基づいた
材料設計の発想を、経験・ノウハウ・勘に頼ってきた強化磁器の開発に取り込むことにより、より高性
能な強化磁器を、効率よく開発することが可能になる。このことにより、飛躍的に強度向上した肥前
磁器は、業務用食器（図 4）に限らず、比較的高い強度と信頼性が要求される工業的な用途展
開も視野に入れることができるので、地域創生・地域活性化に貢献できると考えられる。 
 
３．研究の方法 

 本研究は、「プリストレス説が本当に正しいのか？」を確かめることからスタートした。そのためには、
プリストレスを変化させて、それに対応して強化磁器の強度が変化するか、どうかを確かめる必要があ
る。コーディエライトが結晶化しないように、アルミナ強化磁器の原料にタルク（滑石）を微量添加す
ることで磁器マトリックスの熱収縮量を変化させた（このとき、天草磁器土：(益田長石+タルク)＝
6:1 となるように調整した）。タルク添加量によって強度がどのように変化するかを調査し、プリストレス
が強度に及ぼす影響を考察した。 
 
４．研究成果 

図 5（アルミナ無添加磁器の熱膨張・収縮曲
線）に示すように、タルク添加量が 0.1mass%ま
では熱収縮量は増加する（Mg2+による SiO4 四
面体ネットワークの切断）が、それ以上の添加で
は熱収縮量は減少する（促進された石英の溶
解によるガラス相の増加）という、一見奇妙な
変化を示すことがわかった。一方、磁器の強度は
タルク添加によって図 6 のように変化する。タルク
添加による熱収縮量の変化（図 5）と強度変
化（図 6）は対応するのであろうか？それを確認す
るため、アルミナ添加による強度向上分をミスフィッ
トひずみに対してプロットしてみた（図 7）。問題となるのは、冷却過程においてが何℃から発
生するか？がハッキリしないことである。図 5 の冷却曲線において、マイクロクラック（微小亀裂）発
生・進展によると思われる段差が 700℃付近で明確に観察されることから、発生温度は少なくとも

図 4．業務用洋食器として
用いられる肥前磁器 
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図 5．アルミナ無添加磁器の熱膨張・収縮曲線 

   AxTy: x は添加したアルミナの mass%、 

y は添加したタルクの mass%の 1/10 



700℃以上である。本研究では、図 5 において、ガラス転移による屈曲と思われる現象がおよそ
850℃に微かに見て取れることから、発生温
度を 850℃としてを見積もった。その結果
（図 7）、の増加とともにが増加すること
から、タルク添加による熱収縮量の変化が強度
変化をもたらすことが明らかとなった。が見積
もられると、マイクロメカニックス計算により、プリス
トレスが推定できる。その結果を図 7 の実線
（黒はアルミナ 15mass%添加、赤がアルミナ
30mass%添加に対応）で示した。の依
存性とアルミナ添加量依存性が非常によく表
現されていることから、アルミナ強化磁器の強度
向上は主にプリストレスによってもたらされている
ことが明らかとなった。しかし、特 にアル ミナ
30mass%添加磁器の強度において、推定したプ
リストレス（実線）は実際の（プロット）より
小さい。このことは、プリストレスだけでは、アルミナ
強化磁器の強度向上は説明しきれていないこと
を意味している。 

プリストレスに重畳する強化メカニズムは一体
何なのか？ここで、図 5 に振り返ってみる。冷却
曲線の 700℃付近に段差が見て取れるが、これ
は多数のマイクロクラックの発生・開口によるもので
あると考えられる。マイクロクラックは主に石英粒子
周囲に発生するが、-石英がこの温度付近でほ
とんどゼロに近い熱収縮を示すため、石英粒子
周囲のガラス相に引張応力が作用することで発
生する。図 8 に示すように、アルミナを添加する
と、段差が発生する温度が低下する、もしくは
段差そのものが消失することがわかった。このこと
は、熱収縮の大きなアルミナ粒子添加がガラス
相の引張応力を減少させたことを意味する。つ
まり、アルミナ粒子添加がマイクロクラック発生・
進展を抑制することによって、プリストレス以上の
強度向上をもたらしたことが明らかとなった。ちな
みに、アルミナ無添加磁器の潜在亀裂サイズは
強度と破壊靭性から 37m と見積もられるが、
アルミナ 15mass%添加では 3.0m、アルミナ
30mass%添加では 10.5m、潜在亀裂サイズ
が減少すれば（クラック進展が抑制されれ
ば）、図 7 における推定したプリストレス（実
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図 6．磁器の強度のタルク添加量依存性 
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ひずみ De の関係 
Deは 850℃から 35℃への冷却過程で 
生じるとして算出した。 
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(b)

図 8．アルミナ強化磁器の熱膨張・収縮曲線 
   (a)：収縮曲線上の段差が生じる温度が低下、 

(b)：収縮曲線上の段差が消失 
   AxTy: xは添加したアルミナの mass%、 

yは添加したタルクの mass%の 1/10 



線）と実際の（プロット）の差は解消される。さらに、高強度のデータほどワイブル係数が大きくな
る（データの信頼性が高くなる）傾向が認められたが、これもアルミナ粒子添加によってマイクロクラッ
ク発生・進展が抑制されたことで説明できる。 
 アルミナ粒子添加によるプリストレス発生とマイクロクラッキング抑制がアルミナ強化磁器の強化メカ
ニズムであるということを実験で定量的に証明した。それでは、他の強化メカニズムは強度向上に貢
献しないのであろうか？先ず、ムライト結晶化が強度に及ぼす影響であるが、タルク添加量を変化さ
せても、アルミナ粒子添加量を変化させても、磁器全体に占めるムライト結晶の割合はほぼ同じであ
ることを X 線回折により明らかにした。このことは、ムライト結晶化ではタルク添加やアルミナ粒子添加
による強度変化を説明できないことを意味する。走査型電子顕微鏡観察により、アルミナ粒子添加
量を増加させても磁器の組織が顕著には微細化しないことが明確になり、組織微細化もアルミナ強
化磁器の強度向上を基本的に説明できないことがわかった。最後に、アルミナ/磁器素地の弾性率
差によるアルミナ粒子への応力伝達が強度に及ぼす影響をマイクロメカニックス計算で推定したところ、
強度向上の約 10%に過ぎないことが明らかとなった。 

本研究の取り組みによって、長年の謎であった「アルミナ強化磁器はなぜ強いのか？」という疑問を
定量的に明らかにすることができた。端的に言えば、熱膨張率の大きな粒子添加によって、①圧縮
のプリストレスが磁器マトリックスに作用する、②石英粒子周囲のマイクロクラックの発生・進展を抑制
する、ことが原因である。この知見を基に、新しい強化磁器の材料設計を行う予定である。 
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