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１．研究の目的・背景 

 携帯電話や自動車のエンジンコントロ

ールユニット (ECU) 等の小型電子デバ

イスとして使用されている低温同時焼成

セラミックス (LTCC: Low Temperature 
Co-fired Ceramics) (図 1) は熱伝導率が

低く、放熱性に課題があった [文献 1, 2]。 
そ こ で 我 々 は 、 高 熱 伝 導  ( ～ 30 

W/mK)・高強度・誘電特性良好ではあるが焼成温度が約 1500 ℃と高いアルミナ (Al2O3) を
母材とし、少量の添加で電気抵抗の低い Ag の融点(961 ℃)以下で焼結できる焼結助剤の検討

を行った (コンセプトは表 1 参照)。その結果、わずか 5 wt%の Cu-Ti-Nb-Ag-O 系助剤添加

によりセラミックスとしては低温の900 ℃で焼結できることを見出し、従来のLTCC材料 (1
～7 W/mK) [文献 3]と比較し数倍以上の高熱伝導 (～18 W/mK) を達成した。つまり、アルミ

ナに近い熱伝導を持ちながら 900℃で焼結可能な材料を開発した [文献 4]。 
本研究では、上記研究を発展さ

せ、アルミナ及びアルミナと同じ

アルミ基の複合酸化物であるガ

ーナイト  (ZnAl2O4) に着目し

た。最近、上記ガーナイトを主成

分とするセラミックスの熱伝導

率は、焼成温度が約 1440 ℃と高

温であるもののアルミナに匹敵

する値(31 W/mK)を有し、誘電特

性も良好であることが報告され

ている[文献 5]。ガーナイトの低温焼結化が達成されれば小型電子デバイスの高放熱化に極め

て有効かつインパクトがあると考えられる。しかしながら、上記ガーナイトの低温焼結化に

関する研究報告はほとんどない。この理由は、アルミナに対してガーナイトは共通成分 (Al
と O) を持つが、さらに Zn を結晶構造中に含むスピネル系複合酸化物であるために焼結メカ

ニズムがより複雑であるからと思われる。そこで本研究では、アルミナ及びガーナイトを母

材とした低温焼結化を実現し、新規高熱伝導 LTCC となりえる高い誘電特性を有する材料の

開発を目的とした。さらに、アルミ基酸化物セラミックスのさらなる低温焼結化の指針を得

るためにアルミナ及びガーナイトの低温焼結メカニズムの一端を解明することを目的とし

た。 
 

図 1 LTCC 積層デバイスの断面写真の例
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表 1 従来及び本研究で目指す LTCC 材料の特徴概要



２．研究成果及び考察（申請時の計画に対する達成度合を織込む） 

２－１．Cu-Nb-O 系助剤によるガーナイト低温焼結化の実現と課題の明確化 
 図 2(a)の SEM 写真に示すようにサブミクロン (BET による比表面積: 8.65 m2/g) のガー

ナイト粉末を合成し、低温焼結化のため種々の焼結助剤を検討した。その結果、Cu-Nb-O
系助剤がガーナイトの焼結促進に高い効果のあることを見出した。図 3 にガーナイト焼結体

の焼成温度と焼結体密度の関係を示す。緻密な焼結体を得るためには、ガーナイト単成分で

は 1485 ℃の焼成温度が必要であった。一方、Cu-Nb-O 系助剤 5 wt%添加ガーナイトでは

焼結温度の顕著な低温化が

認められた。助剤無添加時

よりも 500 ℃以上低い焼

成温度 960 ℃でガーナイ

ト の 理 論 密 度  (4.606 
g/cm3) の 98 %以上の緻密

な焼結体が得られた。図

2(b)に示す SEM 写真でも

空隙のほとんどない微細組

織であることがわかる。 
表 2に本助成にて検討したガーナイト焼結体の熱伝導率及び誘電特性 (比誘電率: εr, 電気的

品質係数 Q と共振周波数 f の積: Q×f, 共振周波数温度係数: τf) を示す。上記 Cu-Nb-O 添

加ガーナイト (組成No.2) の誘電特性はQ×f値30000 GHzに代表されるように良好であっ

た。しかし、熱伝導率は約 9 W/mK と従来 LTCC 材料を超える値が得られたもののガーナ

イト単成分 (組成 No.1: 27 W/mK) の約 1/3 の値にとどまった。そこで、原因として、①焼

結助剤の熱伝導率が低い、②焼結体の粒径

が小さい、③助剤中の Cu 成分がガーナイ

ト格子中に固溶する、の 3 つの仮説を立て、

それぞれの検証を行った。その結果、③が

熱伝導率の低下原因であることが分かっ

た。すなわち Cu2+はガーナイト構成成分の

Zn2+と同価数でかつイオン半径も近いた

め、Zn サイトに容易に固溶し、少量の固

溶でも熱伝導率が低下することを実験的

に明らかにした。以上より課題が明確とな

り、アルミ基高熱伝導 LTCC 材料開発のた

めの指針を得た。 
 
２－２．アルミ基酸化物の低温焼結メカニズム考察 
 ガーナイトにおける低温焼結メカニズムを解明するため、まず DTA による溶融温度測定

を行った。その結果、図 3 中の点線で示すように Cu-Nb-O 系助剤の代表的化合物である

Cu3Nb2O8の溶融温度は 967 °C であり、ガーナイトを混合しても溶融温度の低下は認められ

なかった。また、X 線回折より、焼成温度の変化とともに助剤である Cu3Nb2O8の格子定数

に変化が認められた (ガーナイトは有意差と呼べる変化なし)。これらより、本系では、従来

から考えられてきた助剤が液相となってから母材であるガーナイトの緻密化が進む「液相焼

結」ではなく、助剤が液相となる前に固相状態でガーナイトの緻密化が完了する「固相活性

化焼結」[文献 6]が起こることが示唆された。 

図 3 ガーナイト焼結体の焼成温度と密度の関係 
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図 2 ガーナイトの SEM 観察結果: (a) 合成した原料粉末, (b) 5 wt%Cu-Nb-O
助剤添加焼結体 (960 ℃-2h 焼成) 



No. 報告書 ⺟材 助剤組成 焼結温度 保持時間 熱伝導率

の節 (°C) (h) (W/mK) ε r  (－) Q×f  (GHz) τ f  (ppm/K)

1 2-1 ガーナイト 無添加 1485 2 27 9.0 16000 －73

2 2-1 ガーナイト 5 wt% Cu-Nb-O 960 2 9.1 9.1 30000 －69

3 2-2 ガーナイト 4 wt% Cu3Nb2O8 935 24 8.7 9.1 80000 －65

4 2-3 ガーナイト 5 wt% B-Nb-Zn-O 1085 2 13 8.7 31000 －73

5 2-4 アルミナ TiO2 + 4 wt% Cu-Ti-Nb-Ag-O 940 24 19 14.7 13000 ＋0.8

誘電特性

これを検証するため、図 4 に示すように 4 wt%の Cu3Nb2O8助剤を添加したガーナイトの

焼成時間の影響を調べた。液相よりも固相での拡散は遅いため、より低い温度でも長時間の

焼成であれば緻密化が達成されるのではないかと考えたからである。結果として、助剤の溶

融温度よりも 50 ℃以上低い 910 ℃でも 384 h の長時間焼成を行うことで 960 ℃-2h 焼成

時と同等の密度を持つ焼結体が作成できることを確認できた。また、表 2 に示すように

935 ℃で 24h 焼成した組成 (No.3) の Q×

f 値はさらに良好であった。さらに、

TEM-EDS によるガーナイト粒内の助剤の

元素分析を行ったところ、緻密化前のサン

プルには何の元素も認められなかった。そ

れに対して緻密な焼結体においては Cu の

存在が確認された。以上より本系における

固相活性化焼結の原因が Cu のガーナイト

への固溶による欠陥生成であることが示唆

された。同様に、ガーナイトだけでなく他

のアルミ基酸化物 (アルミナ等) について

も焼結メカニズムの一端を解明した。 
 
２－３．CuO レス助剤によるガーナイト低温焼結化の検討 
 ２－１にて、CuO の添加がガーナイトの熱伝導率を阻害することが分かったため、CuO
に替わる助剤を検討した。助剤の候補として、ガーナイトに固溶しないと思われる元素群を

あげた。つまり、Zn2+と価数が異なる、あるいはイオン半径が Zn2+と離れていること、とし

た。その結果、B-Nb-Zn-O 系助剤及び B-Nb-Zn-Ti-O 系助剤を見出した。表 2 の組成 No.4
に示すように、Cu-Nb-O 系助剤よりも焼結性は劣るものの 1085 ℃と Cu の融点とほぼ同じ

温度で緻密な焼結体が得られた。そして、熱伝導率は 13 W/mK と CuO レス化による熱伝

導率の上昇効果が認められた。ただし、低温焼結アルミナの値 (18 W/mK) には届かず、ガ

ーナイト系においては今後のさらなる開発が必要である。 
 
２－４．高熱伝導率・高誘電特性を有する低温焼結アルミナの基盤技術確立 
 ２－１，２にて得られた知見を低温焼結アルミナのさらなる高性能化に生かすことができ

た。具体的にはアルミナの一部 (12mol%) を助剤成分の 1 つである TiO2で置換することに

より、Ag の融点以下の焼成温度で約 19 W/mK の高熱伝導率かつ従来よりも良好な誘電特性

(特に共振周波数温度係数τfがほぼゼロ) を有する新材料を開発した (表 2 の組成 No.5)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
以上より、計画に対する達成率は 80 ％程度と考えており、今後のさらなる高熱伝導 LTCC

材料の開発が期待できる成果が得られた。 
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図 4 ガーナイト焼結体の焼成時間と密度の関係 

表 2 本助成で開発した焼結体の焼結温度と保持時間, 熱伝導率, 誘電特性 (εr, Q×f, τf) 



３．経費の使用状況（申請時の計画に対する実績を記述） 

 設備備品費に関して、原料粉末合成のための卓上型高圧オートクレーブを購入した。申請

時より 12 万円程度安価に入手できた。その分を、消耗品費を主とした他の費目に充当した。

 消耗品費に関して、大きく分けて、ア）試薬類、イ）セラミックプロセス用実験器具 (ジ
ルコニアボール、焼成容器であるアルミナるつぼ、セラミック加工用実験器具)を購入した。

結果的に申請時より 8 万円程度多くの金額を費やしたが、その分、実験を滞りなく進めるこ

とができた。なお、申請時に挙げていた熱分析用容器は他の教育研究予算から捻出した。 
 借料損料に関して、機器使用料として挙げていた熱伝導率測定をほぼ申請通りの金額で実

施することができた。また、良好な結果が得られたサンプルについては、別途機器使用料を

払い、顕微鏡観察や熱分析を実施した。そのため、2 万円程度多くの金額を費やしたが、研

究をより進展させることができた。 
 旅費に関して、申請時に挙げていた学会での成果発表は、予想よりも多くの成果が得られ

たのもあり、他の教育研究予算からまとめて捻出した。その分を、機器使用のための出張旅

費に充当した。そのため、2 万円程度多くの金額を費やしたが、研究をより進展させること

ができた。 
 以上より、全体としては、計画に対して過不足なく経費を使用し、それに見合う成果が得

らえたものと考えている。 

４．将来展望（今後の発展性、実用化の見込み等について記述） 

上述の基盤技術開発により、昨今の発熱半導体の高放熱化のニーズに対応した市販の約

1500 ℃で高温焼成したアルミナ基板 (純度 90 %程度) の熱伝導率に匹敵する「低温同時焼

成アルミ基酸化物誘電体基板」として、小型電子デバイスとしての市場創出が見込める。現

時点で低温焼結アルミナに関してはすでに基盤技術が確立している。課題としては、焼成時

間の短時間化、誘電特性のさらなる向上等が挙げられるが、企業等で実用化を本格検討する

段階にはあると考えられ、実用化の見込みはある。低温焼結ガーナイト等のアルミナ以外の

アルミ基酸化物に関しては、開発指針が得られた。今後、さらなる低温焼結化と高熱伝導率

化の両立ができる材料開発の継続により、さらなる高性能材料発明の可能性がある。 
また、上記アルミナと、電子回路の保護部品として需要の大きい酸化亜鉛 (ZnO) バリス

タとは、焼成時に反応してガーナイト(ZnAl2O4)を生成し、両者は親和性が高いことが知ら

れている [文献 7] 。そのため図 5 に示すよ

うな酸化亜鉛バリスタとアルミ基酸化物

誘電体の「低温同時焼成複合セラミック

基板」などの複合基板も望め、LED 等の

高発熱密度を有する半導体デバイスを内

蔵した小型・高放熱セラミック基板等と

して発展する可能性がある。 
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図 5 バリスタ内蔵セラミック基板の断面図 (文献 7 参照)
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