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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　Ａｌ、Ｌｎ（Ｌｎは、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、
Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、およびＬｕから選択される少なくとも一種の元素）、お
よびＯからなる第１相と、Ａｌ２Ｏ３からなる第２相とが連続的にかつ三次元的に相互に
絡み合った組織を有するセラミック複合体の製造方法であって、
Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形し成形体を得る成形工程と、
該成形体を１７５０℃以下で焼成して、相対密度８０％以上の焼結体を得る焼成工程と、
該焼結体をモリブデン（Ｍｏ）製の坩堝に充填して融解して、一方向凝固させる凝固工程
と
からなることを特徴とするセラミック複合体の製造方法。
【請求項２】
　前記成形体を１５５０℃以上で焼成することを特徴とする請求項１記載のセラミック複
合体の製造方法。
【請求項３】
　前記第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相であることを特徴とする請求項１ま
たは２記載のセラミック複合体の製造方法。
【請求項４】
　前記焼成工程が、前記成形体を、１６５０℃～１７５０℃で焼成する工程であることを
特徴とする請求項１～３いずれか一項記載のセラミック複合体の製造方法。
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【請求項５】
　前記焼成工程が、前記成形体を、大気中で焼成する工程であることを特徴とする請求項
４記載のセラミック複合体の製造方法。
【請求項６】
　前記焼成工程が、前記成形体を、１０Ｐａ以下の減圧下、１５５０℃～１７５０℃で焼
成する工程であることを特徴とする請求項１～３いずれか一項記載のセラミック複合体の
製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ディスプレイ、照明、及びバックライト光源等に利用できる発光ダイオード
等に用いられる光変換用セラミック複合体の製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　近年、青色発光素子を発光源とする白色発光装置の研究開発が盛んに行われている。特
に青色発光ダイオード素子を用いた白色発光ダイオードは軽量で、水銀を使用せず、長寿
命であることから、今後、需要が急速に拡大されることが予測されている。なお、発光素
子として発光ダイオード素子を用いた発光装置を発光ダイオードという。青色発光ダイオ
ード素子の青色光を白色光に変換する方法として最も一般的に行われている方法は、青色
と補色関係にある黄色を混色することにより擬似的に白色を得るものである。例えば特許
文献１に記載されているように、青色光を発光する発光ダイオード素子の前に、青色光の
一部を吸収して黄色光を発する蛍光体を含有するコーティング層を設け、その先に光源の
青色光と蛍光体から黄色光を混色するモールド層等を設けることで、白色発光ダイオード
を構成することができる。蛍光体としてはセリウムで付活されたＹＡＧ（Ｙ３Ａｌ５Ｏ１

２）（以下ＹＡＧ：Ｃｅと記す）粉末等が用いられる。
【０００３】
　しかし、特許文献１に代表される、現在一般的に用いられる白色発光ダイオードの構造
では、蛍光体粉末をエポキシ等の樹脂と混合し塗布するため、蛍光体粉末と樹脂の混合状
態の均一性確保、及び塗布膜の厚みの安定化等の制御が難しく、白色発光ダイオードの色
むら・バラツキが生じやすいことが指摘されている。また、蛍光体粉末を用いる際に必要
となる樹脂は、金属やセラミックに比べ耐熱性に劣るため、発光素子からの熱による変性
で透過率の低下を起こしやすい。そのため、現在求められている白色ダイオードの高出力
化へのネックとなっている。
【０００４】
　本発明者らは、ＹＡＧ:Ｃｅ蛍光体相とＡｌ２Ｏ３相とを含む複数の酸化物相が連続的
にかつ三次元的に相互に絡み合って形成されている凝固体からなる光変換用セラミック複
合体、及び青色発光素子と前記光変換用セラミック複合体を用いて構成される白色発光装
置を提案している（特許文献２）。前記光変換用セラミック複合体は、ＹＡＧ：Ｃｅ蛍光
体相が均一に分布するため、均質な黄色蛍光を安定して得ることができ、かつセラミック
であるため耐熱性に優れる。また、それ自身がバルク体であるため、特許文献１のように
、白色発光装置の構成に樹脂を必要としない。このため白色発光装置は、色むら・バラツ
キが小さく、また高出力化に極めて好適である。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００５】
【特許文献１】特開２０００－２０８８１５号公報
【特許文献２】WO２００４/０６５３２４
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
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　前記セラミック複合体は、適当な温度勾配をもった炉内で融解した試料を入れた坩堝を
移動して、融解した試料を一方向凝固させるブリッジマン法により製造されている。坩堝
には、イリジウム（以下Ｉｒと記す）製やモリブデン（以下Ｍｏと記す）製のもの等を用
いることができるが、Ｉｒは高価であるので、通常はＭｏ製の坩堝を用いる。ところが、
Ｍｏ製の坩堝を用いて一方向凝固を減圧下で行う場合、高温の減圧下で融解試料を保持し
たＭｏ製の坩堝が損耗して、坩堝から融解試料にＭｏが混入することがある。そして、混
入したＭｏは凝固後のセラミック複合体の表面近傍に残留することがある。
【０００７】
　一方向凝固工程において混入したＭｏが前記セラミック複合体に残留すると、Ｍｏが混
入し汚染された部分はセラミック複合体本来の特性を発現しないので、除去する必要があ
り、その場合、製品歩留まりが低下し、またその除去工程が必要にもなり、前記セラミッ
ク複合体の製造コストが増加する。
【０００８】
　本発明の目的は、Ｍｏ製の坩堝を融解試料の保持に用いた減圧下でのブリッジマン法で
の一方向凝固による前記セラミック複合体の製造において、前記セラミック複合体へのＭ
ｏの混入による汚染を抑制できるセラミック複合体の製造方法を提供することである。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　以上の目的を達成するために、本発明者らは鋭意研究を重ねた結果、Ｍｏ製の坩堝に充
填する試料を、相対密度８０％以上の焼結体とすることで、セラミック複合体へのＭｏの
混入による汚染が抑制できることを見出し、本発明に至った。
【００１０】
　即ち、本発明は、Ａｌ、Ｌｎ（Ｌｎは、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｐｒ、Ｎｄ、Ｓｍ、Ｅ
ｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、およびＬｕから選択される少なくとも
一種の元素）、およびＯからなる第１相と、Ａｌ２Ｏ３からなる第２相とが連続的にかつ
三次元的に相互に絡み合った組織を有するセラミック複合体の製造方法であって、Ａｌ、
Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形し成形体を得る成形工程と、該成形体を１７５０℃以
下で焼成して、相対密度８０％以上の焼結体を得る焼成工程と、該焼結体をＭｏ製のるつ
ぼに充填して融解して、一方向凝固させる凝固工程とからなることを特徴とするセラミッ
ク複合体の製造方法に関する。
　また本発明は、前記成形体を１５５０℃以上で焼成することを特徴とする前記セラミッ
ク複合体の製造方法に関する。
【００１１】
　また本発明は、前記第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相であることを特徴と
するセラミック複合体の製造方法に関する。
【００１２】
　また本発明は、前記焼成工程が、前記成形体を、１６５０℃～１７５０℃で焼成する工
程であることを特徴とする前記セラミック複合体の製造方法に関する。
【００１３】
　また本発明は、前記焼成工程が、前記成形体を、大気中で焼成する工程であることを特
徴とする前記セラミック複合体の製造方法に関する。
【００１４】
　また本発明は、前記焼成工程が、前記成形体を、１０Ｐａ以下の減圧下、１５５０℃～
１７５０℃で焼成する工程であることを特徴とする前記セラミック複合体の製造方法に関
する。
【発明の効果】
【００１５】
　本発明によれば、前記セラミック複合体の原料が焼成された相対密度８０％以上の焼結
体を調製し、該焼結体をＭｏ製の坩堝に充填して融解して、一方向凝固することで、Ｍｏ
製の坩堝を用いた減圧下でのブリッジマン法によっても、Ｍｏの混入による汚染が抑制さ
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れた前記セラミック複合体を製造できる。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】図１は実施例１で得られたセラミック複合体の外観写真である。
【図２】図２は比較例１で得られたセラミック複合体の外観写真である。
【図３】図３は比較例２で得られたセラミック複合体の外観写真である。
【図４】図４は実施例６で得られたセラミック複合体の外観写真である。
【図５】図５は比較例６で得られたセラミック複合体の外観写真である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　本発明のセラミック複合体について説明する。
【００１８】
　本発明のセラミック複合体は、Ａｌ、Ｌｎ（Ｌｎは、Ｓｃ、Ｙ、Ｌａ、Ｃｅ、Ｐｒ、Ｎ
ｄ、Ｓｍ、Ｅｕ、Ｇｄ、Ｔｂ、Ｄｙ、Ｈｏ、Ｅｒ、Ｔｍ、Ｙｂ、およびＬｕから選択され
る少なくとも一種の元素）、およびＯからなる第１相と、Ａｌ２Ｏ３からなる第２相とが
連続的にかつ三次元的に相互に絡み合った組織を有するセラミック複合体である。
【００１９】
　前記第１相としては、例えば、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２相、Ｔｂ３Ａｌ５Ｏ１２相、Ｄｙ３Ａ
ｌ５Ｏ１２相、Ｈｏ３Ａｌ５Ｏ１２相、Ｅｒ３Ａｌ５Ｏ１２相、Ｙｂ３Ａｌ５Ｏ１２相、
Ｌｕ３Ａｌ５Ｏ１２相、ＬａＡｌＯ３相、ＰｒＡｌＯ３相、ＮｄＡｌＯ３相、ＳｍＡｌＯ

３相、ＥｕＡｌＯ３相、ＧｄＡｌＯ３相、または、これらに他の少なくとも一種のＬｎが
固溶した結晶相などが選ばれる。
【００２０】
　前記第１相と、Ａｌ２Ｏ３からなる第２相とが連続的にかつ三次元的に相互に絡み合っ
た組織を有するセラミック複合体は、室温から高温までの広い範囲にわたって機械的強度
が大きく、かつ、耐クリープ特性が良好であり、高温に暴露される構造材料や機能材料と
して好適に使用することのできるセラミック複合体である。
【００２１】
　前記セラミック複合体の中でも、前記第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相（
ＹＡＧ：Ｃｅ相）、またはさらにＹＡＧ：ＣｅのＹサイトの一部がＧｄで置換されたＹＡ
Ｇ：Ｃｅ相である前記セラミック複合体は耐熱性に優れた光変換材料として特に有用なセ
ラミック複合体である。
【００２２】
　本発明のセラミック複合体の製造方法は、Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形し
成形体を得る成形工程と、該成形体を焼成して、相対密度８０％以上の焼結体を得る焼成
工程と、該焼結体をＭｏ製の坩堝に充填して融解して、一方向凝固させる凝固工程とから
なることを特徴とする。
【００２３】
　（成形工程）
　本発明の成形工程では、Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形し成形体を得る。
【００２４】
　Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末としては、一般的には、Ａｌ２Ｏ３粉末、およびＬ
ｎの酸化物の粉末が混合された混合粉末を用いる。混合粉末を得る際の混合方法は特に限
定されないが、アルコール、水などを溶媒に用いたボールミルによる湿式混合やＶ型混合
機による乾式混合を採用することができる。湿式混合の場合は、混合後に、ロータリーエ
バポレータなどによるドライアップやスプレードライなどにより溶媒を除去して、混合粉
末を得る。
【００２５】
　また、Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末としては、このような混合粉末に限定される
わけではなく、例えばゾルゲル法などによって、所望組成割合のＡｌ、Ｌｎ、およびＯか
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らなるように調整された粉末を用いることもできる。
【００２６】
　本発明のセラミック複合体の第１相が、Ｃｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相（ＹＡＧ
：Ｃｅ相）である場合は、Ａｌ、Ｙ、Ｃｅ、およびＯからなる粉末を用いる。通常は、Ａ
ｌ２Ｏ３粉末、Ｙ２Ｏ３粉末、およびＣｅＯ２粉末を湿式混合し、溶媒を除去して得られ
た混合粉末を用いる。
【００２７】
　次に、Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形し成形体を得る。Ａｌ、Ｌｎ、および
Ｏからなる粉末を成形する方法は、特に限定されるわけではないが、成形体の相体密度を
４０％以上にすることができ、また低コストで量産性に優れる方法が好ましい。成形体の
相体密度が４０％以上にできる成型方法が好ましいのは、成形体の相体密度が４０％以上
であれば、この後の焼成工程によって、相体密度８０％以上の焼結体が得られやすいから
である。
【００２８】
　成形体の好ましい形状および寸法は、凝固工程で用いられるＭｏ製の坩堝の形状による
が、焼成工程で得られる焼結体の１個あたりの容積が坩堝の内容積の５％以上になるよう
に、焼結による収縮を見込んで適切に選択されることが好ましい。Ｍｏ製の坩堝の形状が
底付の円筒状である場合は、焼結体が坩堝の内径よりもわずかに小さい直径の円柱状にな
るように、成形体の形状および寸法を決定することが好ましい。焼結体の坩堝への充填性
が良くなるからである。
【００２９】
　Ａｌ、Ｌｎ、およびＯからなる粉末を成形する方法としては、一般的には金型成形また
は冷間等方加圧成形（ＣＩＰ）が用いられる。金型成形は、粉末を金型に充填して、一軸
方向に加圧して成形する方法であり、通常、９８ＭＰａ以上の圧力で一軸方向に加圧して
成形体を得る。ＣＩＰは、粉末をゴム型に充填して、真空密封して、等方的に加圧して成
形する方法であり、通常、９８ＭＰａ以上の圧力で等方的に加圧して成形体を得る。金型
成形およびＣＩＰは、量産に適した成型法であり、特にＣＩＰは、多数の成形体を一度に
得ることができ、また大型化も容易であるため、特に量産性に優れた方法である。
【００３０】
　（焼成工程）
　次に、成形工程により得られた成形体を焼成し焼結体を得る。
【００３１】
　成形体を焼成する工程は、相対密度８０％以上の焼結体が得られる工程であればいかな
る工程でも良いが、成形体を１６５０℃～１７５０℃で焼成する工程であることが好まし
い。焼成工程が、成形体をこの温度範囲で焼成する工程あれば、焼成工程の雰囲気は特に
限定されず、大気雰囲気などの酸素含有雰囲気、不活性ガス雰囲気、還元性ガス雰囲気の
いずれの雰囲気でも、目的である相体密度が８０％以上の焼結体が容易に得られる。
【００３２】
　中でも、焼成工程が、前記成形体を大気中で焼成する工程であることが好ましい。焼成
工程が、成形体を大気中で焼成する工程であれば、焼成に用いる焼成炉の雰囲気置換に要
する付帯設備や焼成炉の運転に伴う雰囲気ガスのコスト等が抑制される。
【００３３】
　また、焼成工程の雰囲気の圧力については特に限定されるものではないが、焼成工程が
、前記成形体を１０Ｐａ以下の減圧下で焼成する工程であれば、焼結体の緻密化が進みや
すいので焼成温度を低くすることができ、焼成温度が１５５０℃以上であれば容易に相対
密度８０％以上の焼結体を得ることができる。
【００３４】
　また、いずれの雰囲気、いずれの雰囲気圧力下でも、焼成は、通常アルミナなどの耐熱
性セラミックス製の容器に成形体を収容して行うが、１７５０℃を超える温度で焼成を行
うと、焼結体と容器が反応して、焼結体を容器から取り出すことが困難になったり、焼結
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体の一部が目的の組成物にならなくなったりする。
【００３５】
　焼成工程の雰囲気圧力が常圧である場合、焼成には、前記のいずれの雰囲気でも、例え
ば、モリブデンシリサイド（ＭｏＳｉ２）製のヒーターと、酸化物系耐火物の断熱材を備
えた電気炉が好適に用いられる。雰囲気が大気などの酸素含有雰囲気以外である場合は、
Ｍｏまたはタングステン（以下Ｗと記す）製のヒーターと、ＭｏまたはＷ製の断熱材を備
えた雰囲気置換設備が付帯した金属ヒーター炉などを用いることもできる。
【００３６】
　焼成工程の雰囲気圧力が減圧である場合は、例えば、真空排気設備が付帯した前記金属
ヒーター炉が好適に用いられる。
【００３７】
　また、焼成工程に、焼成を加圧雰囲気で行う熱間等方加圧成形（ＨＩＰ）を採用するこ
ともできるが、一般的には、高コストな工程になる。一軸に加圧しながら成形と焼成を同
時に行うホットプレスを採用することもできるが、大型の焼結体を得ることが困難で、生
産性が低く、高コストな工程になる。
【００３８】
　また、凝固工程で使用するＭｏ製の坩堝に収容する焼結体の数はできるだけ少ない方が
良く、坩堝１個あたりの焼結体の収容数を２０個までとすることが好ましい。また、焼結
体の１個あたりの容積は、一方向凝固に用いるＭｏ製の坩堝の内容積の５％以上であるこ
とが好ましい。この範囲であれば、焼結体の表面積が十分小さく、セラミック複合体への
Ｍｏの混入による汚染が特に良く抑制される。
【００３９】
　（凝固工程）
　次に、得られた焼結体をＭｏ製の坩堝に充填して融解して、一方向凝固させて、セラミ
ック複合体を得る。
【００４０】
　本発明のセラミック複合体は、坩堝に収容した焼結体を融解温度以上の所定温度に加熱
して融解し、融解試料を、冷却速度を制御しながら冷却凝結（凝固）させる一方向凝固法
で凝固体を得ることができる。一方向凝固法は、固相／液相界面に最適な温度勾配を与え
、結晶成長を一方向にコントロールして凝固を行う方法であり、本発明のセラミック複合
体は、含まれる第１相および第２相は単結晶状態で連続的に成長する。
【００４１】
　本発明のセラミック複合体は、一方向凝固法の一種であるブリッジマン法により得られ
る。ブリッジマン法とは、適当な温度低下勾配をもった炉内で溶融試料を入れた坩堝を移
動するか、炉の温度を下げるかして、坩堝の先端部から順次融解試料を凝固させる方法で
ある。本発明では、融解試料を入れた坩堝を移動する方法を採っているが、坩堝の先端部
から順次融解試料を凝固させる方法を採ることもできる。
【００４２】
　本発明のセラミック複合体は、焼結体をＭｏ製の坩堝に収容し、減圧下で坩堝を焼結体
の融点以上の温度に加熱して焼結体を融解し、坩堝を温度低下勾配が付与された領域を移
動させて、融解試料を一方向凝固させることで得られる。
【００４３】
　本発明のブリッジマン法による一方向凝固では、凝固方向に付与される温度低下勾配、
及び凝固方向への移動速度を制御する。温度低下勾配は好ましくは２０℃／ｃｍ以上、移
動速度は好ましくは５０ｍｍ／時間以下であり、温度低下勾配と移動速度がこの範囲であ
れば、割れのない直径が５４ｍｍ程度のセラミック複合体を得ることが可能である。また
、セラミック複合体が第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相（ＹＡＧ：Ｃｅ相）
であるセラミック複合体である場合は、温度低下勾配は、好ましくは４０℃／ｃｍ以上で
ある。温度低下勾配を４０℃／ｃｍ以上とすることは、第１相及び第２相以外の酸化物相
の生成を抑制させることに有効である。温度低下勾配が４０℃／ｃｍより低いと、ＣｅＡ
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ｌＯ３相、ＣｅＡｌ１１Ｏ１９相等の複合酸化物相が高い体積割合で生成し、青色発光素
子と第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相（ＹＡＧ：Ｃｅ相）であるセラミック
複合体とから白色発光装置を構成した場合に、白色発光装置から得られる全放射束が小さ
くなる場合がある。また、前記の複合酸化物相にはＣｅが含まれているため、第１相に含
有するＣｅの量が減少してしまう場合がある。移動速度は、好ましくは２５ｍｍ／時間以
下、さらに好ましくは１～１５ｍｍ／時間である。移動速度をこの範囲にすることは、第
１相及び第２相以外の酸化物相の生成を抑制させることに有効である。移動速度が２５ｍ
ｍ／時間を越えると、前記と同様に、ＣｅＡｌＯ３相やＣｅＡｌ１１Ｏ１９相等の複合酸
化物相が高い体積割合で生成し、青色発光素子と第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ

１２相（ＹＡＧ：Ｃｅ相）であるセラミック複合体とから白色発光装置を構成した場合に
、白色発光装置から得られる全放射束が小さくなる場合がある。また、前記のＣｅを含む
複合酸化物相が高い体積割合で生成するため、第１相に含有するＣｅの量が減少してしま
う場合がある。
【００４４】
　温度低下勾配とは、例えば、一方向凝固を、融解試料が収容された坩堝の移動、又は融
解試料の引上げ、引下げにより行う場合においては、凝固方向に対して平行な方向に一定
間隔で設けられた熱電対等で測定された加熱手段の１ｃｍ毎の温度差である。
【００４５】
　移動速度とは、例えば、一方向凝固を坩堝の移動、又は融解試料の引上げ、引下げによ
り行う場合においては、凝固方向に対して平行な方向に坩堝等が移動する速度である。
【００４６】
　以上のような条件での一方向凝固が、本発明に係るセラミック複合体の製造に好適であ
る。ただし、前記の条件以外でも、第１相及び第２相が共存して凝固すれば本発明に係る
セラミック複合体を製造することができる。
【００４７】
　また、融解試料を一方向凝固させる装置としては、垂直方向に設置された円筒伏の容器
内にＭｏ製の坩堝が上下方向に移動可能に収納されており、円筒状容器の略中央部外側に
、加熱用の高周波誘導コイルと、断熱材と、高周波誘導コイルにより加熱される黒鉛サセ
プターとが取り付けられており、容器内空間を減圧にするための真空ポンプが設置されて
いる、それ自体公知のブリッジマン装置を使用することができる。
【００４８】
　（セラミック複合体へのＭｏ混入による汚染の確認）
　融解試料を一方向凝固して得られたセラミック複合体は、Ｍｏの混入がなければ、その
表面はセラミック複合体本来の色で均一であるが、Ｍｏが混入して汚染されると、汚染さ
れたセラミック複合体の表面には、金属光沢がある部分的な変色が見られる。このような
変色したセラミック複合体は、それが、前記第１相がＣｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２

相であるセラミック複合体である場合、その光学特性は著しく悪いものになる。
【００４９】
　したがって、セラミック複合体へのＭｏの混入による汚染の有無は、凝固工程終了後に
セラミック複合体を坩堝から取り外し、得られたセラミック複合体の表面を観察して、セ
ラミック複合体が本来の色からなっているかどうか、また、Ｍｏによる部分的な変色がな
いかどうかで確認する。
【実施例】
【００５０】
　次に本発明を更に具体的に説明するために実施例を挙げるが、本発明は以下の実施例に
制限されるものではない。
【００５１】
　（実施例１）
　α-Ａｌ２Ｏ３粉末（純度９９．９９％）とＹ２Ｏ３粉末（純度９９．９９９％）をモ
ル比で８２：１８となるように、またＣｅＯ２粉末（純度９９．９９％）得られるセラミ



(8) JP 5919961 B2 2016.5.18

10

20

30

40

50

ック複合体の第１相を構成するＹ３Ａｌ５Ｏ１２の１モルに対して、０．０３モルとなる
ように秤量した。これらの粉末をエタノール中で、ボールミルによって１６時間湿式混合
した後、ロータリーエバポレータを用いてエタノールを除去して混合粉末を得た。得られ
た混合粉末を、直径６．４ｃｍ、高さ５．６ｃｍのゴム型に充填して、真空密閉して、Ｃ
ＩＰによって、１４７ＭＰａの圧力で５分間加圧して、直径５．５ｃｍ、高さ４．７ｃｍ
の相体密度が５７．０％の成形体を得た。得られた成形体は、真空雰囲気炉を用いて、２
．７Ｐａの減圧下、１５５０℃で５時間焼成して、直径５．１ｃｍ、高さ４．４ｃｍの焼
結体を得た。得られた焼結体の相対密度は８４．１％であった。次に、この焼結体４個を
直径５．４ｃｍ、高さ２０ｃｍのＭｏ製の坩堝に仕込み、一方向凝固装置にセットし、１
．３３×１０-3Ｐａの減圧下で原料を融解した。次に同一の雰囲気において、５０℃の温
度低下勾配が付与された炉内を、Ｍｏ製の坩堝を１０ｍｍ/ｈ時間の移動速度で下降させ
ることで一方向凝固を行い、図１に示す、Ｃｅで付活されたＹ３Ａｌ５Ｏ１２相とＡｌ２

Ｏ３とが連続的にかつ三次元的に相互に絡み合った組織を有するセラミック複合体を得た
。図１に示すように、得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色
からなり、不純物による変色や汚染などは確認されなかった。また、得られたセラミック
複合体が、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されることは、その粉砕物
のＸ線回折チャート図より確認した。
【００５２】
　（実施例２）
　焼成時の保持時間を３時間に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、８３．９％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成され
るセラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合
体の色からなり、不純物による変色や汚染などは確認されなかった。
【００５３】
　（実施例３）
　焼成時の温度を１６５０℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、９４．０％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成され
るセラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合
体の色からなり、不純物による変色や汚染などは確認されなかった。
【００５４】
　（実施例４）
　焼成時の温度を１７００℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、９５．８％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成され
るセラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合
体の色からなり、不純物による変色や汚染などは確認されなかった。
【００５５】
　（実施例５）
　焼成時の温度を１７５０℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、９６．５％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成され
るセラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合
体の色からなり、不純物による変色や汚染などは確認されなかった。
【００５６】
　（比較例１）
　実施例１と同様の方法で混合粉末を得た。混合粉末を、直径８．６ｃｍ、高さ２０ｃｍ
のＭｏ製の坩堝に充填して、１．２×１０-２Ｐａの減圧下で、坩堝を高周波誘導加熱し
て混合粉末を溶解し、Ｍｏ製の鋳型に鋳込んで、直径５．２ｃｍ、高さ１７ｃｍのインゴ
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ットを得た。次に、直径５．４ｃｍ、高さ２０ｃｍのＭｏ製の坩堝に仕込み、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、図２に示す、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３

から構成されるセラミック複合体を得た。図２に示すように、得られたセラミック複合体
の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００５７】
　（比較例２）
　焼成時の温度を１４５０℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、７４．８％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、図３に示す、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３

から構成されるセラミック複合体を得た。図３に示すように、得られたセラミック複合体
の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００５８】
　（比較例３）
　焼成時の温度を１５００℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得
られた焼結体の相対密度は、７９．７％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と
同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成され
るセラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な
変色が見られた。
【００５９】
　（実施例６）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１６５０℃に変更した以
外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８５．１％で
あった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、図４に示
す、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。
得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物によ
る変色や汚染などは確認されなかった。
【００６０】
　（実施例７）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１７００℃に変更した以
外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８８．３％で
あった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ

５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラ
ミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染
などは確認されなかった。
【００６１】
　（実施例８）
焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１７５０℃に変更した以外
は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、９３．４％であ
った。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５

Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラミ
ック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染な
どは確認されなかった。
【００６２】
　（比較例４）
焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１４５０℃に変更した以外
は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、６４．５％であ
った。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５

Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラミ
ック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００６３】
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　（比較例５）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１５００℃に変更した以
外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、７１．３％で
あった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｙ３Ａｌ

５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラ
ミック複合体表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００６４】
　（比較例６）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１５５０℃に変更した以
外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、７５．２％で
あった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、図５に示
す、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。
得られたセラミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００６５】
　（実施例９）
　焼成時の雰囲気をアルゴンガスとし、圧力を常圧として、さらに温度を１６５０℃に変
更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８５
．３％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、
Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得ら
れたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変
色や汚染などは確認されなかった。
【００６６】
　（実施例１０）
　焼成時の雰囲気を水素２％入りアルゴンガスとし、圧力を常圧として、さらに温度を１
６５０℃に変更した以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対
密度は、８４．８％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向
凝固を行い、Ｙ３Ａｌ５Ｏ１２：ＣｅおよびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体
を得た。得られたセラミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不
純物による変色や汚染などは確認されなかった。
【００６７】
　（実施例１１）
　α-Ａｌ２Ｏ３粉末（純度９９．９９％）とＧｄ２Ｏ３粉末（純度９９．９９９％）を
モル比で７８：２２となるように秤量し混合したことと、焼成時の保持時間を２時間とし
た以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８５．１
％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、セラ
ミック複合体を得た。得られたＧｄＡｌＯ３およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック
複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染などは
確認されなかった。また、得られたセラミック複合体がＧｄＡｌＯ３およびＡｌ２Ｏ３か
ら構成されることは、その粉砕物のＸ線回折チャート図より確認した。
【００６８】
　（実施例１２）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１６５０℃に変更した以
外は実施例１１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８４．７％
であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、ＧｄＡ
ｌＯ３およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラミック複
合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染などは確
認されなかった。
【００６９】
　（比較例７）
　α-Ａｌ２Ｏ３粉末（純度９９．９９％）とＧｄ２Ｏ３粉末（純度９９．９９９％）を
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モル比で７８：２２となるように秤量し混合したこと以外は比較例１と同様の方法でイン
ゴットを得た。得られたインゴットを用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い
、ＧｄＡｌＯ３およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラ
ミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００７０】
　（比較例８）
　焼成時の温度を１４５０℃に変更した以外は実施例１１と同様にして、焼結体を得た。
得られた焼結体の相対密度は、７５．５％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１
と同様の方法で一方向凝固を行い、ＧｄＡｌＯ３およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミ
ック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見
られた。
【００７１】
　（実施例１３）
　α-Ａｌ２Ｏ３粉末（純度９９．９９％）とＥｒ２Ｏ３粉末（純度９９．９９９％）を
モル比で８１：１９となるように秤量し混合したことと、焼成時の温度を１６００℃とし
た以外は実施例１と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８５．５
％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、セラ
ミック複合体を得た。得られたＥｒ３Ａｌ５Ｏ１２およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラ
ミック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染
などは確認されなかった。また、得られたセラミック複合体がＥｒ３Ａｌ５Ｏ１２および
Ａｌ２Ｏ３から構成されることは、その粉砕物のＸ線回折チャート図より確認した。
【００７２】
　（実施例１４）
　焼成時の雰囲気を大気とし、圧力を常圧として、さらに温度を１６５０℃に変更した以
外は実施例１３と同様にして、焼結体を得た。得られた焼結体の相対密度は、８４．０％
であった。得られた焼結体を用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｅｒ３

Ａｌ５Ｏ１２およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られたセラミ
ック複合体の表面は、本来のセラミック複合体の色からなり、不純物による変色や汚染な
どは確認されなかった。
【００７３】
　（比較例９）
　α-Ａｌ２Ｏ３粉末（純度９９．９９％）とＥｒ２Ｏ３粉末（純度９９．９９９％）を
モル比で８１：１９となるように秤量し混合したこと以外は比較例１と同様の方法でイン
ゴットを得た。得られたインゴットを用いて、実施例１と同様の方法で一方向凝固を行い
、Ｅｒ３Ａｌ５Ｏ１２およびＡｌ２Ｏ３から構成されるセラミック複合体を得た。得られ
たセラミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変色が見られた。
【００７４】
　（比較例１０）
　焼成時の温度を１４５０℃に変更した以外は実施例１１と同様にして、焼結体を得た。
得られた焼結体の相対密度は、７３．５％であった。得られた焼結体を用いて、実施例１
と同様の方法で一方向凝固を行い、Ｅｒ３Ａｌ５Ｏ１２およびＡｌ２Ｏ３から構成される
セラミック複合体を得た。得られたセラミック複合体の表面には、Ｍｏによる部分的な変
色が見られた。
【００７５】
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