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研究成果の概要（和文）：窒化アルミニウム（AlN）の製造方法として溶融アルミニウムの粉末

プリフォームへの自発的浸透法を検討した。粉末プリフォームとして、チタン粉末と窒化ホウ

素粉末を混合して使用した。この研究では、溶融アルミニウムの浸透可否に及ぼす温度、粉末

組成、プリフォーム相対密度の影響などを明らかにした。また、微視組織に及ぼす同条件の影

響も調査した。溶融アルミニウムの温度が 1000℃以上であれば、BN を含む粉末相に自発的に浸

透し、粉末組成の影響を強く受けないことを見いだした。また、AlN の生成量は 1400℃以上の

加熱で顕著に増加した。アルミニウムの量が不足すると BN が分散相として残留し、さらに型寸

法転写性も低かった。アルミニウムをリッチに含む試料については、アルミナ製の型内形状を

非常に精密に転写し、寸法精度も高いことが実証された。 

 

研究成果の概要（英文）：The reactive infiltration of molten aluminum into a powder preform 

was investigated as a processing route for aluminum nitride (AlN). As the powder preform, 

titanium and boron nitride (BN) powders were blended and compacted.  The infiltration 

occurred spontaneously at temperatures above 1173 K, and turned out to be irrelevant to 

the BN powder size and BN/Ti blending ratio.  However, the conversion ratio of BN to AlN 

was prominent above 1673K.  When  the amount of aluminum is not sufficient, residual BN 

was observed in the microstructure, and the morphology of the mold was not copied precisely.  

The specimen containing rich aluminum showed the good transcriptional behavior. 
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１．研究開始当初の背景 
窒化アルミニウム(AlN)は、優れた熱伝導性

を有するため、半導体デバイスの放熱基板や

フラットパネルディスプレイ（FPD）の製造

基板などへの応用が期待されている。特に，

液晶やプラズマをはじめとした FPD マザー

ガラスは大型化が進み、その製造基板には，

マイクロメートルオーダーでの平面度を持

ち，メートルオーダーのサイズを持つ大型パ

ネルの製造が必要である。通常、AlN セラミ

ックス部材を製造するには焼結法が用いら

れ，各種酸化物を焼結助剤として添加する。
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AlN 単体では，約 2050℃の温度で加圧焼結

しなければならないが、焼結助剤の添加によ

り，AlN の焼結温度は，1800℃となり，さら

に常圧下で焼結可能となる。しかしながら、

焼結助剤の使用により、熱的特性は低下して

しまう。また、焼結助剤として、ディスプロ

シウムなどの希少元素を用いることがある

ため、それらを使用しない、大型 AlN 部材製

造プロセスの開発が望まれている。また、セ

ラミック部材の製造方法には， HIP をはじ

めとする，焼結法が用いられるが，近年，精

密ネットシェイプ成形への関心が高まり，ス

ラリー注入法やプレス成形法などが開発さ

れてきた。現在でも、一層の精密型成形が可

能なセラミック合成プロセスの開発が期待

されている。 
 
 
２．研究の目的 
本研究課題では，図１に示すような，AlN 合

成プロセスを提案している。まず，鋳型の内

部に BN 粉末と Ti 粉末を混合して充填し，

そこへ溶融 Al を浸透させる。Ti および BN
と溶融 Al の固液界面エネルギーは，共に小

さいので，溶融アルミニウムは，毛細管力に

て鋳型内を隙間なく充填する（Capillary 
Infiltration）。さらに，浸透後は，次式に示

す in situ(その場)反応により，TiB2/AlN 複

合材料が型内で合成される。 
2Al + 2BN + Ti → TiB2 + 2AlN 

このプロセスは，従来の手法（焼結，HIP，
インジェクション，プレス成形など）と比較

して，次のような優れた特徴を有する。 
� 焼結助剤が不要 
� 化学反応を利用するので、外部からのエ

ネルギー投入量が著しく小さい超低環

境負荷プロセス 
� 大型セラミックスを高寸法精度で製造

可能 

 

 
図１ 本プロセスの概念図 

 

３．研究の方法 
BN 粉末 (ave.10µm or <1 µm) と Ti 粉末

(<45 µm)を BN/Ti モル比が 2,3,4 となるよう

に混合し、得られた混合粉末を自然充填,タ

ッピング,200MPa 圧粉のいずれかの方法でア

ルミナ坩堝内に充填した。その上にアルミニ

ウムインゴットを設置し、Ar 雰囲気下にて

900℃以上の温度で保持することで溶融アル

ミニウムを無加圧浸透と、その後の in situ

生成を誘起した。また、アルミニウム量の影

響を調査するために、インゴットを用いずに、

BN 粉 末 ,Ti 粉 末 , ア ル ミ ニ ウ ム 粉 末

(53~106 µm)をモル比 2/1/1.5, 2/1/2, 2/1/3

で混合し、200MPa で圧粉後、Ar 雰囲気にて

1273K 以上で保持することで複合材料を作製

した。 

 作製後の試料について、切断面を、SEM に

よる微視組織観察、XRD による定性分析を行

い、微視組織を観察し、電子顕微鏡観察およ

び X線回折解析により、AlN の生成量や BN の

残留量を評価した。 

 

 

４．研究成果 

(1) 無加圧浸透の可否の調査 

溶融アルミニウムの温度が 1000℃以上であ

れば、BN を含む粉末相に自発的に浸透し、粉

末組成の影響は、あまり受けないことを見い

だした。 

窒化ホウ素粉末サイズ、窒化ホウ素/チタン

混合比、プロセス温度、プロセス時間を変化

させて、溶融アルミニウムの[BN+Ti]混合粉

末への浸透の可否を調査した結果、これら、

すべてのプロセス因子を変化させても、溶融

アルミニウムは粉末層に浸透したので、非常

に毛管力の強く働く系であることが明らか

になった。 

 

(2) セラミック化反応の最適プロセスパラ

メーターの検討 

加熱保持温度、保持時間、粉末混合組成など

のプロセスパラメーターを変化させて、セラ

ミック化反応の進行状況を検討し、短時間で

のAlN合成を可能にするには1400℃以上での

加熱保持が必要であった。 

 

(3) セラミック化反応後の試料の複合組織

制御因子の解明 

粉末相中の BNと Ti の比率を変化させること

により、複合組織が大きく変化することを見

いだした。各プロセス条件（窒化ホウ素粉末

サイズ、窒素供給源としての窒化チタンの使

用）で作製した試料の組織観察により、セラ

ミックの生成形態を調査した。原料粉末とし

て用いる窒化ホウ素を細粒化することによ

り、AlN 生成に要する時間が短縮されること

が明らかになった。 



 

 

アルミニウムインゴットを用いた無加圧浸

透法の場合、BN/Ti モル=2.0 の条件では、

1200℃保持では BN 粒子は分解されずに残留

したが、1400℃保持では、BN 粒子は分解され、

AlN 中に TiB
2

が分散した（図 2）。BN/Ti モル

比=3.0,4.0 の条件では、1200℃,1400℃どち

らの保持温度でも BN 粒子は分散したが、

1673K保持の方がBN分散量は少なかった (図

3) 。 

 アルミニウム粉末を用いた方法では、

BN/Ti/Al モル混合比が 2/1/1.5 の場合は、ア

ルミニウムの不足により、反応が完全に進行

せず、BN 粒子が残留した。2/1/2 あるいは

2/1/3 とすることで、BN 粒子の残留量は減少

し、同時にAlNの生成量も増加した (図4) 。 

 

 

 

図 2 BN/Ti モル比 2.0、200MPa 圧粉、浸透温

度 1400℃で作製した試料の XRD ピーク 

 

 

図 3 無加圧浸透後の微視組織 

 

図 4 粉末法による複合材料の微視組織 

 

(4) 残留アルミニウム率の定量的評価 

残留アルミニウムは、プロセス条件が適正で

ないと、浸透した溶融アルミニウムがセラミ

ック化反応後も残留する可能性があるため、

残留アルミニウムの量や形態に及ぼす各プ

ロセスパラメータの影響を検討した。混合粉

末の成型方法を自然充填、タッピング、圧粉

と変化させて、プリフォームの空隙率を調整

した。チタンと窒化ホウ素の混合粉末の混合

組成により、残留アルミニウム量を 0にする

理論空隙率は異なるが、圧粉圧力やタッピン

グ強度を変化させることにより調整が可能

であった。ただし、プリフォーム空隙率が低

下すると、ほう素からアルミニウムへの窒素

の置換反応に必要な温度および時間は高

温・長時間化することが明らかになった。 

 

(5) 残留アルミニウムの低減 

浸透後の反応組織に観察されるアルミニウ

ムの量はプリフォームの空隙率の影響を強

く受ける。そこで、プリフォーム空隙率を

様々に変化させ、プリフォームに浸透するア

ルミニウム量を調節することにより、浸透・

反応後の組織に及ぼす影響を明らかにした。 

プリフォームの相対密度は化学反応の量論

組成となるように調整すると、浸透時のプリ

フォームの膨張により、空隙率が増加するの

で残留アルミニウムが観察される。しかしな

がら、アルミニウム粉末を用いて、化学量論

比率で混合した原料を用いることにより、残

留アルミニウムの見られない微視組織を得

ることができたので、プリフォームの膨張を

抑制する手法を検討する必要があることが

課題として残された。 

 

(6) 型転写性の評価 

浸透法に供した型の内寸と得られた試料の

外寸を正確に測定し、比較することにより、

型転写性を評価した。その結果、アルミニウ

ムをリッチに含む資料については、アルミナ

製の型内形状を非常に精密に転写し、寸法精

度も高いことが実証された。しかしながら、

アルミニウムが不足する状況になると、プリ

フォームの膨張が見られ、寸法精度が低下す

る。また、黒鉛型を利用するような場合では、

型が内圧で崩壊することが明らかになり、精

密形状を保つことができなかった。型形状を

精密に転写するためには、BN と Ti に対する

アルミニウムの比率が非常に重要であるこ

とが判明し、その量は、Al/BN 比が、少なく

とも 1.0以上必要であることを明らかにした。        
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