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研究成果の概要（和文）：チタン酸バリウム粉末の加圧成形挙動，及び圧粉体の常圧焼結挙動を調査し，圧粉体
の焼結と純アルミニウムとの酸化接合を同時に短時間で行うことが可能なプロセスの実現性について検討した．
加圧成形挙動に関しては，成形圧力が大き過ぎる場合には圧粉体は低密度となった．また，粒径1μm及び25nmの
粉末の混合使用時の常圧焼結挙動に関しては，粒径25nm粉末の混合割合が多い場合に焼結体は高密度となった．
さらに，焼結条件下で圧粉体と溶融純アルミニウムの接触保持を行ったところ，アルミナと考えられる層の接触
界面への生成により接合体が得られた．これらを通じて，焼結と酸化接合の短時間での同時実施の実現性を示す
ことができた．

研究成果の概要（英文）：The pressing behavior of barium titanate powder and the sintering behavior 
of the green pellets were examined. The possibility of the process conditions simultaneously to 
achieve both the sintering and the joining of pure aluminum and the sintered barium titanate. For 
the uniaxial pressing behavior, excessive pressing pressure leads to decrease in density of the 
green pellets. For the pressureless sintering behavior of the green pellets produced by mixing 
different powder with particle sizes of 1μm and 25nm, high content of the powder with particle size
 of 25nm also leads to the increase in density of the sintered compacts. In addition, the holding of
 the contact between the green pellets and pure molten aluminum under the sintering condition caused
 the interfacial joint due to the generation of intermediate alumina layer. These results suggest 
that the sintering and the oxidation joining can be simultaneously achieved within a short time.

研究分野： 鋳造工学

キーワード： 焼結　酸化接合　チタン酸バリウム　純アルミニウム　接合界面　アルミナ　鋳造

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の目的は，金属の鋳造による成形と同時にセラミックスの焼結・金属とセラミックスの接合を行う革新的
プロセスを実現することである．これまでの研究を通じて，高温保持により純アルミニウム溶湯とチタン酸バリ
ウムの界面にアルミナ層を形成させることで，冷却・凝固後に接合が得られることを明らかにした（酸化接
合）．これには，少なくとも780℃では24時間以上の接触保持が必要であったが，1000℃以上の高温下で酸化を
促進することにより短時間で接合が得られることを示すことができた．さらに，この過程でチタン酸バリウムの
焼結も同時に行うことによる高効率な鋳造接合プロセスの実現性を示すことができた．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
電気自動車は，エンジンの廃熱を利用できないため，暖房の搭載が必要となる．暖房用の電気

ヒーターには，省エネルギー性や安全性に優れることから，チタン酸バリウム（BaTiO3）など
の PTC（Positive Temperature Coefficient）セラミックが用いられる 1)．一方，暖房使用時に
は動力源である電力が常に消費され，走行距離が短縮されるため，暖房効率の向上が求められて
いる．現状の PTC ヒーターは，PTC セラミックが絶縁被膜やサーマルグリスなどの熱伝導率が
低い物質を介して熱拡散部と接触する構造となっており，熱伝達の際の温度降下に伴うエネル
ギーロスが生じていると考えられる．このため，それらを介さない構造の採用により，熱抵抗低
減による伝熱効率の向上及びそれに伴う走行距離の延長が期待できる．また，熱拡散部の材料と
して純アルミニウムを用いることで，優れた熱伝導性や熱応力緩和特性が見込まれる 2)．さらに，
純アルミニウムの鋳造による熱拡散部の成形とともに，鋳型内に設置した PTC セラミックとの
接合（鋳造接合）を行うことができれば，高い形状自由度に加え，製造コストの大幅な低減も期
待できる 2-4)． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，金属の鋳造による成形と同時にセラミックスの焼結・金属とセラミックスの

接合を行う革新的プロセスを実現することである．我々の研究グループでは，溶融純アルミニウ

ムと BaTiO3を接触させ種々の条件下での保持後に凝固させることで接合体を作製し，その接合

強度の評価に取組んできた．その結果，780℃で 16～32h の保持を行った場合には，せん断試験

時に BaTiO3の母材破壊が生じることを明らかにした 5)．これらの接合界面にはアルミナ（Al2O3）

層が観察されたことから，溶融純アルミニウムの長時間保持に伴う α-Al2O3の生成及び成長によ

り，BaTiO3との接合（酸化接合）が得られたと考えられる 5-7)．一方，780℃よりも高い温度下

で酸化を促進することで，短時間で接合が得られることが期待できる．さらに，BaTiO3の圧粉

体を設置した鋳型への純アルミニウムの鋳込み後に，高温保持により酸化促進と同時に圧粉体

の焼結を行うことができれば，高効率な鋳造接合プロセスを確立できる可能性もある．そこで本

研究では，BaTiO3粉末の加圧成形挙動，及び作製した圧粉体の常圧焼結挙動を調査し，BaTiO3

圧粉体の焼結と純アルミニウムとの酸化接合を同時に短時間で行うことが可能なプロセス条件

の実現性について検討した． 
 
３．研究の方法 
原料には，粒径 1μm（高純度化学研究所製）及び 25nm（関東電化工業製）の BaTiO3粉末を

用い，混合には乳鉢を用いた．粉末成形用のプレス機とダイス（φ10mm）を用いた上下一軸加
圧により，円柱形の圧粉体を作製した．この際，ダイスには市販の潤滑剤（呉工業 5-56）を塗布
した．圧粉体の焼結には空気雰囲気のマッフル炉を用い，昇温速度は 5℃/min，保持温度は
1150℃，保持時間は 2h，保持後の冷却は炉冷とした 5,8-12)．嵩密度は寸法及び重量に基づき算出
し，相対密度算出の際の基準となる理論密度は 6.0g/cm3とした 13,14)．また，φ10mm，厚さ 0.5mm
の純アルミニウム板（A1050）を圧粉体 2 個で挟み，錘（加圧力 2.5kPa 相当）を載せた状態で，
焼結及び溶融純アルミニウムとの接触保持を行い 5)，その断面の研磨面のマイクロスコープ観
察，エネルギー分散型 X 線分析（EDS）及び電子線マイクロアナライザー（EPMA）による分
析を行った．さらに，溶融純アルミニウムの高温保持過程における α-Al2O3の生成に伴う酸化挙
動を，示差熱・熱重量分析（TG-DTA）装置を用いて調査した．試料には純アルミニウム粒 1 個
（純度 99.9%，約 65mg）を用い，高温保持前後の加熱・冷却速度は 5K/min とした．また，装
置内は，試料設置部までは置換されない程度の流量（100ml/min）の窒素ガスフロー雰囲気とし
た． 
 
４．研究成果 
ホットプレス成形や加圧焼結を行わない場合には，成形圧力 50～300MPa，焼結温度 1000～

1400℃，焼結時間 1～2h の条件が用いられる場合が多い 8-12,15-20)．また，相対密度は，圧粉体は
52～55%10,16,17,21)，焼結体は種々の要因の影響により 58～95%となることが報告されている 8,10-

12,15-19,21)．これらを参考に，予備実験として，粒径 1μmの粉末 1.5～4g を用い，成形圧力 250MPa，
焼結温度 1000～1150℃，焼結時間 1～3h の条件下で，焼結体の作製を試みた．しかし，相対密
度は 56～64%となり，緻密な焼結体を得ることはできなかった．一方，圧粉体の段階での相対
密度は 52～57%であり，焼結性が悪く，焼結時の緻密化が進行していなかったことが示唆され
た．また，圧粉体の外面にはクラックや割れが見られる場合も多く，それらの発生割合（不良率）
は約 76%であった．割れが発生した圧粉体の外観の例を図 1 に示す．作製した圧粉体には，図
1 に示すように，圧縮に伴うせん断破壊に類似した斜め方向の割れが見られる場合もあり，成形
圧力が過剰であることが推測された． 
作製した圧粉体の密度と成形圧力の関係を図 2 に示す．圧粉体は，図 2 に示すように，成形 



 

図 1 割れが発生した圧粉体の外観 
（粒径 1μm 粉末 1.5g，成形圧力 250MPa） 

 

 

図 2 圧粉体の密度と成形圧力の関係 
（粒径 1μm 粉末） 

 
圧力が大きいほど高密度となる傾向が見られたが，成形圧力 250MPa では低密度となった．ま
た，成形圧力が 150MPa 以下の場合はクラックや割れは観察されなかったが，成形圧力が
175MPa 以上の場合は，成形圧力が大きいほど，クラックや割れの発生に伴い不良率が高くなる
傾向が見られた．成形圧力の増加に伴う高密度化は一般的な傾向と同様であるが 22,23)，本実験
では成形圧力が大きいほど微細なクラックなどが生じやすく，これが焼結時の緻密化にも悪影
響を及ぼしていたことが推察される．一方，成形圧力が 150MPa の場合は，原料粉末量が多い
ほど低密度となる傾向が見られたが，成形圧力 250MPa に関しては，原料粉末が 1.5g の場合に
比べ，原料粉末が 3g の場合に高密度となった．これは，原料粉末量が多いことに起因する加圧
時の圧力伝達能の低下によるものであり 22)，成形圧力が 250MPa の場合はそれが良い方向に作
用していたと考えると矛盾はない． 
次に，粒径 1μm 及び 25nm の粉末の混合使用 22,24,25)の効果について調査した．成形圧力

150MPa の下で作製した圧粉体及び焼結体の密度と混合割合の関係を図 3 に示す．粒径 25nm
粉末の混合割合が多いほど，図 3 に示すように，圧粉体は低密度となる傾向が見られた．この原
因としては，粒径 25nm 粉末の凝集に伴う加圧成形性の悪化が考えられる．一方，粒径 25nm 粉
末の混合割合が 40mass%以上の場合は，粒径 25nm 粉末の混合割合が多いほど焼結体の密度が
増加し，粒径 25nm 粉末 1.5g の使用時には約 90%の相対密度が得られた．以上のことから，粒 
 

 

図 3 密度と混合割合の関係 
（成形圧力 150MPa） 
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径 25nm 粉末の使用が焼結性の向上及び焼結体の緻密化に有効であると判断できる 25)． 
ここで，前報では，溶融純アルミニウムと焼結体の接触保持を砂型内で行っており 5)，珪砂の

主成分である SiO2の共存に伴う酸化・還元反応が生じていた可能性も推測されたが，砂型を使
用しない場合も同様に Al2O3層が形成することを別途確認している．また，溶融純アルミニウム
の高温保持後の重量増加率及び想定される酸化膜厚さを表 1 に示す．溶融純アルミニウムを
1150℃下で 2h 保持した場合の重量増加率は，表 1 に示すように，少なくとも 720℃下で 16h 保
持した場合を大幅に上回ること 6)を実際に確認することができた．なお，これらの重量増加及び
試料が球体であるという仮定に基づき，高温保持後に試料表面に形成された Al2O3 厚さを見積
もったところ，いずれも数 µm のオーダーとなり，酸化挙動は焼結体との接触保持時 5)と概ね同
様であると考えられる． 
これらの点を踏まえた上で，焼結条件下で圧粉体と溶融純アルミニウムの接触保持を行い，得

られた接合体の断面を図 4 に示す．接触界面には，図 4(a)に示すように，Al2O3と考えられる層
が観察された．一方，焼結部の側面には，図 4 に示すように，複数のクラックが見られた．これ
は，焼結と Al2O3層形成の同時進行に伴う不均一な収縮挙動によるものであると考えられ，現状
以上に緻密な圧粉体を作製することができれば，焼結中の収縮量の低減により，クラックの発生
を抑制できることが推測される．また，接合体の断面の EPMA による元素分布を図 5 に示す．
Al2O3層内では，図 5 に示すように，チタンやバリウムがわずかに検出された．これらの元素は，
粒径 1µm 粉末の圧粉体より作製した接合体に比べ，粒径 25nm 粉末の圧粉体より作製した場合
の方が多く含有されている様子を別途確認している．このことから，圧粉体より接合体を作製す
る場合は，焼結体より作製する場合に比べ，BaTiO3の分解・還元が生じやすく，BaTiO3からの
酸素供給により Al2O3 が生成していることも推測される．以上を通じて，改善の余地はあるが，
焼結と酸化接合の短時間での同時実施の実現性を示すことができた． 
 

表 1 溶融純アルミニウムの高温保持後の重量増加率及び想定される Al2O3層厚さ 

保持温度（℃） 保持時間（h） 重量増加率（%） 想定される Al2O3層厚さ（µm） 
 720 16  0.48 4.1 
1150 2 1.1 9.2 

 

  

図 4 焼結及び溶融純アルミニウムとの接触保持後の(a)接合界面，(b)焼結部側面 
（粒径 25nm 粉末 1.5g，成形圧力 150MPa） 
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図 5 焼結及び溶融純アルミニウムとの接触保持後の接合界面の EPMA による元素分布 

（粒径 25nm 粉末 1.5g，成形圧力 150MPa） 
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