
研 究 助 成 報 告 書（ 中間 ・ 終了 ）   No.1 

 
整 理 番 号       

 

 
2019－Ｊ－079 報 告 者 氏 名       

 
中本将嗣 

 
 
研究課題名       
酸化物粉末の還元・焼結により形成される微細構造における特異拡張濡れの異種金属接合への応用 
 
 
＜代表研究者＞ 機関名： 大阪大学         職名： 助教    氏名：中本将嗣 
 

 
＜研究内容・成果等の要約＞ 
 
異なる性質を持つ材料を適材適所で組合せ、優れた特性を発揮する部材、製品を創製する設計思想

は「マルチマテリアル化」と呼ばれて、多種多様な部材、製品において機能の高度化が期待されてい

る。本研究では、特異拡張濡れ（金属表面に付与した微細構造への浸透により溶融金属が異常に濡れ

広がる現象）に基づく、異種金属間の接合において熱膨張・熱収縮の影響を低減できる新しい異種金

属材料の接合手法を提案し、部材や製品の軽量化や耐食性向上等につながるマルチマテリアル化の実

現を目指した。本研究では、新しい手法として被接合金属間の界面に塗布した混合酸化物粉末の還

元・焼結により形成させた金属微細構造での特異拡張濡れによる接合を提案した（図１）。本研究で

の提案手法は、異種金属の混合酸化物粉末を用いることで異種金属接合の課題である熱膨張・収縮の

違いによる応力発生が抑制され、異種金属接合における接合界面最適化が期待できる。本研究では、

提案手法による異種金属接合実現に向けたファーストステップとして、１）金属種の組み合わせによ

る混合酸化物粉末の還元・焼結により形成される構造の創製および２）同構造への液体Snの特異拡

張濡れの有無の明確化を目的とした。 
１）混合酸化物粉末としてCuO-Fe2O3, CuO-Co3O4, CuO-NiO, Fe2O3-Co3O4, Fe2O3-NiO, Co3O4-NiOの6
種類の組み合わせにおいて、金属基板Cu, Fe, Co or Ni上での表面微細クレバス構造の作製を試みた。

金属基板上に塗布された混合酸化物粉末を還元・焼結させることにより、全体に渡り微細構造が同じ

で、2種類の金属が均一な分布を有する二種金属焼結層の表面微細クレバス構造の作製に成功した。 
２）また、CuO-Fe2O3, CuO-Co3O4, CuO-NiO, Fe2O3-Co3O4, Fe2O3-NiO, Co3O4-NiOの6 種類の混合酸化

物粉末を金属基板Cu, Fe, Co or Ni上で還元・焼結し作製したCu-Fe、Cu-Co、Cu-Ni、Fe-Co、Fe-Ni、
Co-Ni の表面微細クレバス構造上で液体 Sn の濡れを調査した。Cu-Fe、Cu-Co、Fe-Co の二種金属焼

結層に対しては液体 Sn が焼結層上を完全に濡れ広がった一方、Cu-Ni、Fe-Ni、Co-Ni の二種金属焼

結層では液体 Sn の濡れは限定的であったが、すべての試料において毛細管現象により液体 Sn の特

異拡張濡れが生じることを明らかにした。 
 本研究の成果により、混合酸化物粉末の還元・焼結による表面微細クレバス構造での特異拡張濡れ

を利用した異種金属接合実現に向けた基盤技術 １）混合酸化物粉末の還元・焼結による二種金属焼

結層の表面微細クレバス構造の作製、２）同微細クレバス構造上での特異拡張濡れを確立することが

できた。 

 
図１ 混合粉末を用いた異種金属接合手法 
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＜研究の目的、経過、結果、考察（5000字程度、中間報告は2000字程度）＞ 
 
本研究では、新しい手法として被接合金属間の界面に塗布した混合酸化物粉末の還元・焼結により

形成させた金属微細構造での特異拡張濡れによる接合を提案する。本研究での提案手法は、異種金属

の混合酸化物粉末を用いることで異種金属接合の課題である熱膨張・収縮の違いによる応力発生が抑

制され、異種金属接合における接合界面最適化が期待できる。本研究では、提案手法による異種金属

接合実現に向けたファーストステップとして、１）金属種の組み合わせによる混合酸化物粉末の還

元・焼結により形成される構造の創製および２）同構造への液体Snの特異拡張濡れの有無の明確化

を目的とした。 
 
１）混合酸化物粉末の還元・焼結による表面微細クレバス構造の作製 
 微細構造を形成させる金属基板としてCu, Fe, Co, Ni、酸化物粉末としてCuO, Fe2O3, Co3O4, NiOを

用いた。混合酸化物粉末／金属基板の組み合わせとして CuO-Fe2O3/Cu, CuO-Co3O4/Cu, CuO-NiO/Ni, 
Fe2O3-Co3O4/Co, Fe2O3-NiO/Fe, Co3O4-NiO/Niを選択した。金属元素A, Bのモル比が1:1となるように

した混合酸化物粉末にエタノールを加え、スラリーに調整し、金属基板上に塗布した。H2 ガス中で

873 ~ 973 K、保持時間0.5 ~ 1 hの条件で還元・焼結処理を実施した。混合酸化物粉末を還元・焼結処

理して得られた焼結層に対して、XRDによる相同定, SEM-EDXによる断面観察および元素分析を行

った。 
 
(a) 

 
(b) 

 
(c) 

 
図 2 二種金属焼結層の断面観察および元素マッピングの結果の例 (a) CuO-Fe2O3/Cu, (b) 
CuO-Co3O4/Cu, (c) Co3O4-NiO/Ni 
 

XRD による相同定において、すべての試料において酸化物粉末は還元・焼結後には金属に還元さ

れていることを確認した。つまり、すべての試料に対して作製した焼結層は、利用した混合酸化物粉

末に含まれていた 2 種類の金属元素からなる二種金属焼結層になっていた。焼結後の試料の断面観

察および元素のマッピングの結果を例としてCuO-Fe2O3/Cu, CuO-Co3O4/Cu, Co3O4-NiO/Ni（還元・焼 
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結後はそれぞれCu-Fe/Cu, CO-Co/Cu, Co-Ni/Ni）の試料について図2に示す。すべての二種金属焼結

層においても、基板上で金属粒子同士が結合し、それぞれの組み合わせで一定の空隙率を有する微細

構造が得られた。つまり、混合酸化物粉末の還元・焼結により表面微細クレバス構造が形成されるこ

とが分かった。更に、それぞれの焼結層において二種の金属元素がほぼ均一に分布していることが分

かった。同構造、元素の分布はCuO-NiO/Ni, Fe2O3-Co3O4/Co, Fe2O3-NiO/Fe（還元・焼結後はそれぞれ

Cu-Ni/Ni, Fe-Co/Co, Fe-Ni/Fe）の試料についても同様であった。以上より、混合酸化物粉末の還元・

焼結処理によって、Cu、Fe、Co、Ni からなる全6通りの金属の組み合わせCu-Fe、Cu-Co、Cu-Ni、
Fe-Co、Fe-Ni、Co-Niにおいて、それらの異なる2 枚の基板上に、同二種の金属元素で構成された同

一形状・成分の表面微細クレバス構造を作製できることが分かった。同構造における液体金属の特異

拡張濡れを用いて異種金属間の接合を行えば、接合後の界面の化合物分布の偏りが抑えられることが

期待できる。 
 
２）混合酸化物粉末の還元・焼結による表面微細クレバス構造上での液体Snの特異拡張濡れ 

6 種の混合酸化物粉末CuO-Fe2O3, CuO-Co3O4, CuO-NiO, Fe2O3-Co3O4, Fe2O3-NiO, Co3O4-NiOをそれ

ぞれ金属Cu, Cu, Cu, Fe, Fe, Co基板上に塗布し、還元・焼結して形成した二種金属焼結層上で液体金

属Snの特異拡張濡れが生じるかを調査した。まず、15×10 mm のサイズに切り出した金属基板表面

の10×5 mm の範囲に対して、Cu-Fe, Cu-Co, Cu-Ni, Fe-Co, Fe-Ni, Co-Ni の二種金属焼結層を作製した。

焼結層の片方の端にSnを設置し、H2ガス雰囲気下で773 Kまで昇温し、Snを溶融させ、液体Snの
焼結層への濡れを確認した。 
 濡れ実験前後の試料を真上から観察した外観写真の例としてCu-Fe/Cu, Cu-Ni/Cu, Co-Ni/Coにつ

いての結果を図3に示す。すべての試料に関して溶融したSnは単に液滴の形状で留まることなく、

焼結層上を濡れ広がり、また、焼結層以外の領域には液体Sn が全く濡れ広がらなかったことから二

種金属焼結層において液体Snが特異拡張濡れを示すことが確認された。一方で、濡れ広がる程度は

試料に依存した。図 3 に示すように、Cu-Fe/Cu, Cu-Co/Cu の試料の二種金属焼結層に対して液体

Snは焼結層の全範囲を完全に濡れ広がった。Fe-Co/Feについても同様に焼結層を還元に濡れ広がる

挙動を示した。一方で、図 3 からわかるようにCo-Ni/Co の二種金属焼結層に対しては、Sn はいく

らか濡れ広がったものの、焼結層において一部の領域が濡れておらず、不完全な濡れとなった。これ

は Fe-Ni/Fe の試料でさらに顕著であった。Cu-Ni/Cu の焼結層に関しては、外観上焼結領域全体に

濡れ広がっていたが、詳細を観察するとところどころに不濡れの領域が取り残された状態であった。 
 
焼結層成分 Sn濡れ前 Sn濡れ後 

Cu-Fe 

  

Cu-Co 

  

Co-Ni 

  
図3 二種金属焼結層上におけるSnの濡れ実験前後の試料の外観 
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図 4 に濡れ実験後の試料の断面観察結果の例として Fe-Co/Fe, Co-Ni/Co の試料について示す。

Fe-Co/Fe の試料では、Fe-Co の二種金属焼結層（表面微細クレバス構造）に Sn が浸透しており、

特異拡張濡れが生じているのが確認できる。これはCu-Fe/Cu, Cu-Co/Cuについても同様であった。

Co-Ni/Co については Sn が濡れた領域と濡れていない領域の境界の断面の観察結果を示している。

図中でCo 基板上の右側の明るく見える部分が液体Snの浸透した領域で、左側のグレー部分が液体

Snの浸透しなかった領域である。Fe-Ni/Fe, Cu-Ni/Cuにおいても同様な選択的な浸透現象が観察さ

れた。一般的に液体金属と固体金属との濡れは２つの金属間での金属間化合物の形成や溶解度に大き

く影響を受けることが知られている。本研究において対象としているFe, Cu, Co, NiとSnとの2元

系の状態図ではすべての系で金属間化合物が存在し、また、ある程度の液体Snへの溶解度を有する。

Cu, Coで液体Sn中の溶解度が高く、Fe, Niは低くなっている。また、Fe-Sn系は高温においてお

いて2液相分離領域、Ni-Sn系において金属間化合物はある程度の固溶域を有している。これらの傾

向からはCu, Co と比較するとFe, Ni はSn との仲があまり良くないと推察される。つまり、液体

SnはFe, Niに対してCu, Coよりも濡れない性質をもつものと予想される。厳密にはそれぞれの3
元系で比較検討する必要があるが、このような濡れ性の違いが特異拡張濡れの挙動に影響した可能性

が考えられる。 
 
(a)                                    (b) 

  
図4 濡れ実験後の試料断面(a) Fe-Co/Fe, (b)Co-Ni/Co 
 
 また、図4の液体Snが濡れ広がった領域において明るさの濃淡の異なる相が観察される。これは

液体Snと二種金属焼結層を構成する金属との反応による化合物の形成によるものと考えられるが、

形成された化合物は焼結層中で均一に分散していることがわかる。これは異なる化合物の形成での熱

膨張係数の違いによる欠陥や割れの発生を抑制する可能性を示唆する。 
 
 以上の結果から以下のような知見を得た。 
１）混合酸化物粉末として CuO-Fe2O3, CuO-Co3O4, CuO-NiO, Fe2O3-Co3O4, Fe2O3-NiO, 
Co3O4-NiOの6種類の組み合わせにおいて、金属基板Cu, Fe, Co or Ni上での表面微細クレバス構

造の作製を試み、金属基板上に塗布された混合酸化物粉末を還元・焼結させることにより、全体に渡

り微細構造が同じで、2種類の金属が均一な分布を有する二種金属焼結層の表面微細クレバス構造の

作製に成功した。 
２）CuO-Fe2O3, CuO-Co3O4, CuO-NiO, Fe2O3-Co3O4, Fe2O3-NiO, Co3O4-NiOの6 種類の混合酸化

物粉末を金属基板Cu, Fe, Co or Ni上で還元・焼結し作製したCu-Fe、Cu-Co、Cu-Ni、Fe-Co、Fe-Ni、
Co-Niの表面微細クレバス構造上で液体Snの濡れを調査し、Cu-Fe、Cu-Co、Fe-Co の二種金属焼

結層に対しては液体Sn が焼結層上を完全に濡れ広がった一方、Cu-Ni、Fe-Ni、Co-Ni の二種金属

焼結層では液体Sn の濡れは限定的であったが、すべての試料において毛細管現象により液体Sn の
特異拡張濡れが生じることを明らかにした。 
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