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画像処理を用いた高密度等方性黒鉛材料の気孔構造の解析

押田京一　浴永直孝　稲垣道夫

(平成8年10月31日 受理)

Pore Analysis of High Density Isotropic Graphite 

using Image Processing

By Kyoichi OSHIDA Naotaka EKINAGA and Michio INAGAKI

Strengthparametersofisotropichigh-densitygraphitearethoughttobe

stronglycorrelatedtoporestructureofthegraphitefromexperimentalresults

onfracturetoughness.Inthispaper,Wepresentquantitativeanalysisofpore

structureintheisotroplCgraphitesbymeansofanimageprocesslngOfa

polarizingmicroscopeimageofthemateriaLPowerspectraofthepolarizing

microscoplCimagesoftheisotroplCgraphiteareobtainedbythe2-dimensional

fastFouriertransform.Theseresultsindicatethatthestructureofthepores

andtheothersolidpartsofthegraphitearealmostisotropic.Distributionof

thearea,thenumber,thecircularity,andthefracもaldimensionofcross-section

oftheporesaremeasured,andtheporestructureisanalyzedquantitatively.

1. はじめに

等方性の炭素材料は,ナノメータサイズの炭素六角網面の球殻状組織の粒子を集合させて

製造された,難黒鉛化およびガス不透過性の性質をもつガラス状カーボンと,マイクロメー

タサイズの強い異方性をもつ炭素六角網平面の粒子を方向性なく集合させた等方性高密度黒

鉛材料がある 1).炭素材料の電気伝導性,熱伝導性および耐熱衝撃性を利用する用途には,

これらの性質を有する炭素鋼平面がある程度発達した後者が用いられる.

等方性高密度黒鉛材料は,粉末コークスをコ-)レタールピッチなどをバインダとして混ね

つした後,冷間静水圧プレス法(CIP法)を用いて成形し,焼成,ピッチ合侵などいくつか
の工程を経て製造される 2)3).このようにして製造された等方性高密度黒鉛材料は任意の形

状の加工や大形化が可能であるため放電加工電極に利用される他,耐熱性,軽量,核特性を

利用して原子炉用構造材に使用されている.また,電気抵抗率が等方的で機械的強度が大き

く,精密加工が容易,高純度化が可能でシリコン結晶中で電気的な不純物となりにくいなど

の理由から,半導体製造用の各種治具として新たな大量使用の用途が広がっている.このよ

うな用途拡大に伴って,高純度化や高強度化が求められている.同黒鉛材料の製造法はメー

カ各社のノウハウであり,製造に関するデータはほとんど公表されていない.
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炭,!/:･勅料の破壊は.一般に材料内に潜在する屯裂が伝播することにより脆性的L二起きる/.･
め,その強度の言河曲には破壊靭性を中心とした実験的検討や破壊力学ハラメータのJ酬-rなど
破壊力学的なアプローチが重要である ノl).等方性黒鉛材料の破壊力学的特性についても尖旅

的に検討され,同黒鉛材料の強度パラメータは強く気孔の大きさやブ倒犬に依存すると考えら

れている 5)6)7).しかし,気孔の形状や大きさについて定量的に求められておらず,気孔

および微細組織が材料の強度に及ぼす影響については必ずしも解明されていない.

本研究は,強度特性の異なる6種類の等方性黒鉛材料について,画像処理を用いて気孔構

造を解析した.筆者らは,これまで電 f顕微鏡像から炭素材料の構造解析を行ってきた 8)9)

lU).ここでは試料断面の偏光朗徴鏡像から,空間周波数解析により,気孔および組織の配向

性を検討した.また, .''N':l漸【剛こ別れた/}'UL断面桜の分勅 気孔数,気孔の形状を測定した.

気孔の形状を示すパラメータとしてはフラクタJt,次元および円形皮を用いて定量化を試みた.

2. 試 料

言朗:トとして等方性黒鉛材料 (1･'320,∩:i:30,(;317,(;･520,(1530およびG540(東海カー
ボン(秩)製)の6種煩を使用した.これらの言騨 トはいずれも同じ原料を粉砕した粉末コーク
スから製造されたもので,粒子の大きさがC3120-(1510の順で小さくなっている.各言辞 ト

をカットし鏡面研磨した面を,偏光顕微鏡により･200倍の倍率で観察した像を図 1に示す.

黒く見える部分が気孔で,種類の違いにより気孔の大きさが人きく異なっている.

それぞれの言鮮 トの諸特性を表 Lに示す.嵩密度およびち単性率は20×20×100nllllの平滑試

片を切り出して測定し,曲げ強度は10×10×L151111mの試片を三点曲げ (スパン40mm)級

壊した値である.また,臨界亀裂開口変位 (CODr)は20×20×100mmの就片の中央部に

深さ10mm(509を)の切り欠きを入れた試片を用いて測定し,平面ひずみ破壊靭性値 (KIC)
は壊高加重から貸出した.

(a)G3201(b)G330,(C)G347,(d)G520,(e)G530,(f)G540
図 1 高密度等方性黒鉛材料断面の偏光顕微鏡像
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表 1 高密度等方性黒鉛材料の諸特性
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3. 解析方法

3-1 空間周波数解析

等方性黒鉛材料は配向性がないとされているが,顕微鏡像にみられる断面細親が実際に配

向がないか調べるため,各測定の前に入力したデジタル画像(原画像)に対して,2次元高速

フーリエ変換 (FFT)を施し,パワースペクトルを求めた.パワースペクトル像の在る周波

数空間での距離は,原画像が在る実空間での距離と逆数の関係となっている.したがって,

実空間で広い範囲の領域について処理した方が,周波数空間での周波数分布が広がり,周波

数の分離が容易となるため,撮影倍率が低い50倍の顕微鏡像を用いてFFTを実行した.チ

ジタル化した画像は偏光顕微鏡像の連続したデータを殖形に切り出した窓であり,切られた

部分 (画像の端)は不連続となり,パワースペクトルの特性に影響を与える.この影響を除

くため,原画像に対して,ハミングウインドウ処理を施した.ハミングウインドウ処理を施

しても,気孔の構造および分布に関する周波数帯域 (ハミングウインドウの周期の数十分の

-以下の周期)の信号の減衰は少なく,この像に対して行われるFFT処理の結果は,試料

の断面組織の状態をほぼ正確に示すと考えられる.

3-2 気孔数の測定と気孔面暁の分布

図 1の偏光顕微鏡像にみられるように,気孔形状は大小様々であり,狭い範囲では領域に

よる偏りがあると考えられる.顕微鏡の拡大率が高ければ,気孔の細部の形状がより正確に

観察できるが,気孔数および気孔面積の分布を求める場合は,気孔の形状の正確さより,刺

定した領域が様々な形状の気孔を含み,試料全体の平均的な状態を表していることが重要と

なる.そこで50倍で投影した比較的広い領域(1.63×1.63mm2)について,気孔数および面

積を測定した.また,断面における2次元の気孔率もあわせて測定した.気孔面積の測定結

果から0-800〟m2の範囲の面積をもつ気孔に対して40〃m2毎に気孔数を計数し,気孔分布

を求めた.1画素(面積 10.1〃m2)以下の領域については,孤立点であり雑音の可能性も高

いため,測定対象から外した.
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3-3 気孔断面の輪郭線の円形度とフラクタル

気孔形状を表すパラメータとして形状係数の一つである円形皮を用いた.特定の方向に配

向性がなく3次元空間に広がる気孔形状の特徴は,2次元平面で切られる気孔の輪郭線の形

状に反映するので,試料の観察面に現れた気孔断面の輪郭線について形状の解析を試みた.

ここでは,気孔の輪郭が精度良く測定可能な倍率200倍の偏光顕微鏡像を用いた.測定領

域の大きさは0.41×0.411111112で,デジタル画像の量子化誤差を低減するため,気孔の断

面積が11画素以上 (およそ7FLm2以上)の図形を測定した.各試料の同一試片,それぞれ3
箇所の異なる領域を撮影した偏光顕微鏡像について測定した.

円形皮C,は図形の面積 Sと周囲長Lの関係から,

cr-筈 (1)

と表される11).円形度 C,は0-1の値をとり,円くなるほど大きくなり,真円の円形皮は
1となる.

気孔形状のもう一つの測定法として,気孔断面の輪郭線のフラクタル次元を求めた.2億

化した各気孔の断面積 Sと輪郭級長Lを測定して,両対数でプロットし,これらの点につ

いて最小2乗法で引いた直線の傾きより,フラクタル次元Dを次式により計算した12).

D-2宝器 (2)

式 (2)で得られたフラクタル次元 βは気孔の輪郭線の形状を表し,輪郭線は2次元平面
上の曲線であることから1-2の間の値となると予想され,βが大きいほど輪郭線の変化は

複雑といえる.

4. 結果および考察

4-1 空間周波数解析による組織の配向性の検討

図2(a),(b)に,それぞれG330の偏光顕微鏡像をデジタル化した原画像と原画像にハミ
ングウインドウ処理を施した後,2次元FFTを実行しパワースペクトルを求めた結果を示

す.これはパワースペクトルの強度を線形輝度変換して表示してたもので,図中の黒いリン

グで示した中心部が低周波成分を,外周部が高周波成分に対応しており,気孔を含む試料断

面組織全体像の濃淡変化の状態を表している.また,白いリングは,次の4-2節で示す測定

結果の平均気孔径に対応している.パワースペクトルは,ほぼ円形に見えるが,各周波数成

分について調べるため,パワースペクトルを異なる強度レベルでスライスして表示した結果

を図3に示す.この図は,(a)～(∫)の順で低固波から高周波に対応するパワースペクトルが

現されている.グラファイト結晶のように配向が強い場合は,ある方向に特徴的な分布を示

すパワースペクトル像が得られるが 9),図 3では,どのパワースペクトルの形状も同心円状

であり,いずれの周波数帯域においても試料G330の気孔を含む組織は配向性がほとんどな

く,等方的であるといえる.他の試料についても周波数解析を行い,同様な結果を得た.

偏光顕微鏡像は試料断面の観察像であるが,試料は任意の方向にカットしているので,こ

こで観察されたように2次元平面内で組織に配向性がないことは,3次元空間におけるどの

方向にも配向性がないと推定される.
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図2 (a)試料(.1･'330の偏光顕微鏡像のデジタル化像,(I))(a)のパワースヘクトル
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図 3 異なる強度レベルでスライスしたパワースペクトル

4-2 気孔断面積の分布

気孔形状および分布に関して得られた結果を表 2に示す.気孔数 .Vは11111111の領域に含

まれる数に換算している.NはG320-G.540の順で増加し,逆に平均気孔面積 ではこの順

でノJ､さくなっており,それぞれの原料の粉末コークスの大きさの違いを反映している.G330

の気孔率が25.3%と最大であり,これとG540を除けば,その他の試料は大きい違いはみ

られない･このことより,気孔サイズが大きくなっても,気孔の総断面積はあまり変化せず,

一定の領域内に含まれる気孔数が減少すると考えられる.

前節で述べたように言辞 柄 の気孔の構造およびその分布が3次元的に配向していなければ,

2次元平面の気孔率 (言継 卜断面の測定領域に対する気孔断面積の割合)は3次元空間の気孔



80 押田京一 ･浴永直孝･稲垣道夫

表2 気孔形状の測定結果
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図4 気孔の2次元の断面積と3次元の体積との関係を示すモデル

率 (試料の一定体積内で気孔の占める体積の割合)と密接に関係している.気孔形状が球で

あったとした場合の例を図 4に示す.図のような一辺 Jの立方体を考える.半径(a)〃4と

(ら)り8の球が図のように配置され,立方体の前面と背面には,ちょうど中心で切られた球の

断面が見えているとする.したがって,立方体内には半径り4およびり8の球は,完全な球
の体積に換算して,それぞれ8個および64個入っている.この数は正方形の前面により切

られた気孔断面の個数,4個 (半径l/4とき)および6個 (半径 L/8のとき)のそれぞれ3/2

乗倍となっている.このとき前面の正方形内の面積気孔率は,(a)では(47r(I/4)2)/Z2,(b)

では(167T(I/8)2)/t2計算され,いずれも7r/4となるこまた,立方体内の体積気孔率は,(a)

では(8･4/3･7T(I/4)3)/l3,(b)では(64･4/3･7r(I/8)3)/E3で計算され,やはりいずれも同

じ値の7r/6となる.このことは半径の異なる球という相似の図形をモデルとしたため当然の

結果といえる.実際の気孔形状は球ではないため,この計算はそのまま成り立たないが,2
次元の気孔率から3次元の気孔率を予測でき,2次元の気孔率が高ければ3次元の気孔率も

高くなる.また,図 4のモデルでは,3次元の気孔数は2次元の気孔数の3/2乗倍であり,
3次元の気孔数も2次元の気孔数から推定できる.
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試料の嵩密度は気孔率に関係するが,表 1の嵩密度の各試料の傾向は,偏光顕微鏡像か

ら測定した気孔率が示す傾向と必ずしも一致していない.このことは,気孔以外の固体部分

の密度が試料により異なっていること,あるいは固体部分が密度の異なる二つ以上の領域か

ら成っていることを示唆している.

気孔の大きさの分布を調べるため,気孔面積が40〃m2毎に気孔数を計数し,相対度数で

表した結果を図 5に示す.また,800〃m2を越える面積をもつ気孔の全数もあわせて表示し

た.図は相対度数で表されているため,それぞれの試料の気孔面積の分布の割合が比較でき

る.いずれの試料も200〝m2以下にピークがあり,面積が小さい気孔は数が多いことを示し

ている.このことより,表 2の各言辞トの比較から得られた,平均気孔面積が小さくなると気

孔数が増加するという関係が,同じ試料の内部の気孔面積の分布についても成り立つことが

わかる.

図 5(a)～(f)について,気孔の面積が800〃m2以下と800〝m2を越えた二つの部分に分
けて考える.G320とG330を比較すると,意外なことに平均気孔面積が最大であるG320は

800〃m2以上の気孔数の割合が少なく,0-80〃m2の割合が多くなっている.800〃m2以下

の気孔数の分布はヒストグラムにより気孔面積毎に連続して表されており,二つの試料につ

いて大きな違いはみられない.G320が平均気孔面積が最大であるにもかかわらず800〃m2

以上の気孔数の割合が少ない原因は,800〃m2以上の気孔の分布にあるものと推定される.

このことを調べるため,表 3に各試料の800FLm2以上の気孔の1/mm2に含まれる気孔数,

平均面積,最大面積および合計面積を示した.G540の最大気孔面積は800〃m2に達して

いないが,比較のため表示した.

G320の800〃m2以上の気孔の平均面積は最も大きく,合計面積も最大であることがわか

る.また,最大気孔面積もG320が最も大きい.このことから,G320には他の試料に比べ

て非常に大きい気孔があることがわかる.この結果,G320では気孔数はG330より少ない

が総面積が大きく,平均気孔面積が最大となっていると考えられる.また,G320は大きい

気孔の数が少ない分,ヒストグラムの表示で,小さい気孔分布の割合を押し上げていると考

えられる.G320以外の試料は平均気孔面積の減少に従って,800〃m2以上の気孔数の割合

が少なくなっている.

図 5よりG347の気孔分布をみると,他の言辞=こ比べて80pm2以下の小さい気孔分布

が少なく,平均気孔面積の減少に伴って小さい面積の気孔数の割合が増加するというG330,

G520,G530およびG540の気孔分布の傾向から外れている.このことから,G347は小さ

い気孔や大きい気孔が少なく,気孔径が比較的揃っていると考えられる.G347の小さい気

孔が少ないという傾向は,水銀圧入法で得られた気孔径の測定結果にも現れている(表 1参

照).すなわち,他の試料が平均気孔面積の減少に伴い,水銀圧入法により測定された気孔

径が減少しているのに対し,G347の 気孔径の測定値は最も大きくなっている.

偏光顕微鏡像により得られた平均気孔面積は,水銀圧入法より求めた気孔径と大きく異

なっている.面積と気孔径の次元を合わせるため,偏光顕微鏡像にから測定された平均気孔

面積の平方根をとったとしても,平均気孔面積から求まる気孔径は,水銀圧入法による気孔

径より1桁大きい値となっている.この原因として次のことが考えられる.

(1)水銀圧入法は気孔が円筒形と仮定して計算しているため,気孔断面が複雑な試料では誤
差を生ずる13).
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画像処理を用いた高密度等方性黒鉛材料の気孔構造の解析

表 3 断面積 800〃1n2以上の気孔分布

Sample G320 G330 G347 G520 G530 G540

Number
(1/mm2)

SpvS23gearea
Maxarea
(〃m2)
Tわtalarea
(〝m 2)

61 75 62 46 23 0
2,749 2,187 1,831 1,514 1,192 0
20,205 12,610 7,807 5,703 2,285 275

167,689 164,025 113,522 69,644 27,416 0
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(2)入口が小さい気孔ではボトルネックとなっており,水銀を注入するため大きな圧力が必
要となり,実際の孔径より小さく測定される.

(3)光学顕微鏡で観察される気孔の大きさに比べて水銀圧入法では,およそ数十〃m以下の

非御Jl､さい気孔径について測定しており,大きい気孔について測定していなし1･
このことから大きい気孔も含めて,より正確な測定を行うには,光学顕微鏡と画像処理を

組み合わせた本手法が適していると考えられる.水銀圧入法では非常に小さい気孔や気孔内

のクラックなどの微細な組織が測定されていると考えられ,この結果を解析するためには,

より高倍率な走査電子顕微鏡を用いた観察を併用して検討する必要があろう.

5. まとめ

高密度等方性黒鉛材料の偏光顕微鏡像をデジタル化して画像処理することにより,試料の

断面に現れた気孔の大きさの分布および形状を検討した.この結果,これまで国雄であった

配向性のない乱雑な組織の解析を,ある程度定量的に行うことができた.

ここで解析した気孔形状を示すパラメータと言辞 tの弾性率,曲げ強度,平面ひずみ破壊靭

性値 (KIC)および臨界亀裂開口変位 (coDf)との関係と,気孔が材料の強度特性に与える

影響についての検討結果は別に公表している 14)15)16).
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