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プロジェクト報告 構造機能先進材料デザイン研究拠点の形成 

異相界面制御による環境調和型先進材料の創製と特性評価 

大阪大学・工・マテリアル応用工学専攻 田中敏宏、平井信充

はじめに あいまって微粉化し、水素吸蔵合金の性能が低下することが
境調和型材料プロセスの構築は 21 世紀の材料工学の目

べき課題のひとつである。対象とする物質・材料は、従

いわゆる動脈系材料工学で対象としていたものとは異な

合も多く、例えば、鉄と銅のように、本来は混合を避け

き物質群も含まれるため、これまで蓄積されてきた知見

対処できない状況や、新たに発現する現象(1-3)に直面する

多くの問題を抱えている。このような課題を背景とした

源化プロセスの開発に対しては、１）理想的な分離手法

発する、または、２）新たな物質の組み合わせに対して、

ろ新規に発現する特性を有効に利用することによって新

の開拓を進めるという大きな２つの流れがある(4)。ただ

後者の視点に立っても原子レベルでの混合を利用するプ

スを選択すると、再資源後のさらなる物質循環が困難で

ため、異相界面の特性を利用した複合材ならびにその材

ロセスの開発を目指す手法が理想的であると考えられる。 

こで本研究では、静脈系材料プロセスの開発上新たに対

なる物質に敢えて着目し、「異相界面を有効に利用した

調和型先進材料の創製と特性評価、ならびに再資源化静

プロセスの開発」を目指し、具体的には次のような課題

り組んだ。 

）動脈系副産物の高付加価値化 

鉄プロセス副産物の一つである黒鉛を利用した 

A)層間にインターカレートした金属ナノ微粒子－ 

  黒鉛複合材の創製 

B)特異吸着能付加炭素系材料の創製 

）難リサイクル材の再資源化 

造材料として最も蓄積量が多く、かつ今後の材料リサイ

ルにおいて問題となる Fe と Cu の組み合わせによる新規

象の機構の解明とその応用に関する検討 

）省エネルギー再資源化プロセスの検討 

棄セラミックスの再資源化・機能先進材料の創製を目的

した水熱合成・水熱インターカレーション装置の試作 

動脈系副産物の高付加価値化-その１ 

鉛をホストとするパラジウムナノ粒子の作製およびそ

素吸蔵特性－ 

 本研究の目的と背景 

年、科学技術の急速な発展に伴う資源・エネルギーの枯

題や環境問題が深刻である。そこで 21 世紀を担う 2 次

ルギーとして、原料が水であり、クリーンかつ豊富とい

特徴を有する水素エネルギーが注目されている。水素を

とするエネルギーシステムの実用化に向けて、安全かつ

的な水素の貯蔵・輸送技術の開発が、現在最も重要な課

一つである。水素の貯蔵方法の中でも、水素吸蔵合金に

される、固体に水素を吸蔵させる方法は、気体水素や液

素よりも高い水素密度で水素を貯蔵することができ、コ

クトで安全な貯蔵方法である。しかしながら、水素吸蔵

は、水素吸収・放出に伴う体積膨張・収縮の繰り返しと

知られている。また、水素吸蔵合金は多元系である場合が多

く、原子レベルでの元素の混合はリサイクルの観点から問題

があることから、新たな発想に基づく水素吸蔵材料の開発が

求められている。 
一方、我々は、黒鉛の層間にパラジウム微粒子を作製する

ことに成功している(5)。この黒鉛をホストとするパラジウム

ナノ粒子(以下 Pd-GIC)は黒鉛の層間の影響あるいは量子サ

イズ効果によって新しい性質を持つことが期待できる。実際、

結晶構造がバルクには存在しない構造を有したり、磁気特性

が変化することがわかっている(6)。 
そこで本研究では Pd-GIC の水素吸蔵特性の評価を行った。

特に、これまでの研究に用いてきた天然黒鉛以外に、新たに

製鉄プロセス副産物であるキッシュ黒鉛を用いた Pd-GIC の

作製とその水素吸蔵特性の評価も行った。 
 

2-2 試料の作製 

Pd-GIC の作製方法を以下に述べる（図１参照）。実験には、

天然黒鉛(平均粒径 270μm)とキッシュ黒鉛(平均粒径 15μ
m)の 2 種類をホストとして用いた。 
まず、前駆体である塩化パラジウム－黒鉛層間化合物

(PdCl2‐GIC)を作製した。具体的には、黒鉛と PdCl2を混合

し、塩素ガス雰囲気中 600℃で一週間加熱保持することによ

り、昇華した塩化パラジウムを黒鉛層間にインターカレート

した。得られた PdCl2‐GIC については XRD 測定を行い、ス

テージ構造(ゲストのインターカレートによって得られる構

造)が得られているかの確認を行った。その結果、天然黒鉛で

は 7 層おきに PdCl2 がインターカレートしているのに対し、

キッシュ黒鉛はすべての層にインターカレートしていること

がわかった。 

次に、前駆体である PdCl2‐GIC を溶液中で還元して、

Pd-GIC を作製した。還元溶液はナフタレン 0.5g、テトラハ

イドロフラン 20ml、リチウム線 0.13g を混合して作製した。

リチウムワイヤーは酸化しやすいため作業はアルゴン雰囲気

のグローブボックスの中で行った。溶液に超音波を照射する

とリチウムワイヤーの溶解が促進する。作製した還元溶液の

中にPdCl２－GICを入れ3日間グローブボックスの中で放置

した。これによりリチウムイオンが層間の塩化パラジウムの

塩素と反応して、PdCl2がパラジウムに還元される。その後、

吸引濾過により、還元溶液中から粉末状の Pd－GIC を抽出

した。 
得られた試料の TEM による透過電子回折像を図２(a)に示

す。ホストとして黒鉛からのスポットに加え、いくつかのリ

ングパターンが見られる。指数付けを行ったところ、バルク

のパラジウムのパターンとほぼ一致した。図２(a)の赤丸で示

したリングパターンから得られる暗視野像を図２(b)に示す。

直径 10nm 前後のパラジウム微粒子が散在していることがわ

かる。ホストにキッシュ黒鉛を用いた場合もほぼ同様の結果

が得られた。 
 



 
 
 
 
 
 
 
 

図

作

2

す

走

中

を

天

場

て

い

観

2

も

た

場

こ

き

黒

て

が

2

シ

を

わ

ュ

収

 

 

 

 

 

 

 

 

還元 
溶液 
 

Clガス中 
600℃ 

インター 
カレート 

Pd(
 
 
１ 

製方法

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(a) 

 
-3  

バルク

る際に

査熱量

（水素

繰り返

然黒鉛

合であ

いない

ずれ

察され

43℃で

ほぼ同

、図３

合の方

の理由

に Pd
鉛をホ

いるこ

多いた

 

-4  

本研究

ュ黒鉛

行った

かった

黒鉛を

放出し

 

 

ホスト 

200) 

Pd(311
黒鉛をホストとするパラジウムナノ粒子(Pd-GIC)の

の模式図 

透過電子回折像  (b)暗視野像 
図２ 天然黒鉛をホストとする Pd-GIC 

水素吸蔵特性 

のパラジウムは、水素を吸収する際に発熱し、放出

放熱する。そこで、得られた試料について高圧示差

計により水素吸蔵特性の評価を行った。水素雰囲気

圧 10 気圧）において 200℃から 300℃の間で昇降温

した。結果を図３に赤線で示す。図３(a)がホストに

を用いた場合、(b)がホストにキッシュ黒鉛を用いた

る。参考のため、パラジウムをインターカレートし

各黒鉛の測定結果を黒線で示す。図３に示すように、

の場合も 250～270℃近傍に発熱及び吸熱のピークが

た。バルクのパラジウムは水素圧 10 気圧において

水素の吸収放出を行うことが知られており、Pd-GIC

じ温度で水素の吸収放出を行うことがわかった。ま

に示すように、キッシュ黒鉛をホストとして用いた

が多くの水素を吸収放出していることがわかった。

については、天然黒鉛をホストとした場合、7 層お

Cl2がインターカレートしているのに対し、キッシュ

ストとした場合、すべての層にインターカレートし

とから、後者の方が存在するパラジウム微粒子の量

めであると考えている。 

まとめ 

では、天然黒鉛や製鉄プロセスの副産物であるキッ

をホストとしたパラジウムナノ粒子(Pd-GIC)の作製

。また得られた Pd-GIC は水素吸蔵能を有することが

。更に、天然黒鉛を用いた場合と比較して、キッシ

ホストとして用いた場合の方がより多くの水素を吸

ていることがわかった。 

 

 

 

 

   (a)天然黒鉛        (b)キッシュ黒鉛 

図３ Pd-GIC の水素吸蔵特性（高圧示差走査熱量計による

熱分析結果：水素圧 10 気圧） 

 

3．動脈系副産物の高付加価値化-その２ 

－製鉄プロセス副産物を原料とする膨張黒鉛の作製および

比表面積、嵩密度評価－ 

3-1 本研究の目的と背景 

黒鉛は層状構造であり、面内は強い共有結合で結ばれてい

るのに対し、面間はファンデルワールス力程度の弱い共有結

合で積層しているに過ぎない。そのため、黒鉛（ホスト）の

層間にはゲストと呼ばれる様々な物質を容易に挿入すること

ができる。このようにして得られた化合物を黒鉛層間化合物

(Graphite Intercalation Compounds、以下 GIC)という。こ

の GIC を急熱すると、層間にインターカレートした化合物が

分解され、層間から急激に抜け出る。それと同時に黒鉛は C

軸方向に大きく膨張し、層間が大きく広げられアコーディオ

ンのような形の黒鉛となる。このようにして GIC を膨張させ

て得られた黒鉛が膨張黒鉛(Exfoliated Graphite)である(7)。

膨張黒鉛の特徴として、比表面積（単位面積あたりの表面積）

が大きく、嵩密度（見かけの密度）が小さいということが挙

げられる。この特徴を生かして、船舶事故により海上に流出

した重油や有機溶媒等の高粘度液体の吸着・回収材としての

利用が現在最も注目されている。 

現在、膨張黒鉛のホストには通常天然黒鉛が用いられてい

るが、製鉄プロセスにおける副製品であるキッシュ黒鉛や石

炭系コールタールを出発原料とする各種ピッチコークス等、

製鉄プロセスにおける副産物として得られる炭素材料を膨張

黒鉛の原料とすることができれば、資源の有効利用、環境保

護の両面で優れている。 

そこで、本研究では、ホストに製鉄プロセスにおける副産

物として得られる炭素材料を用いて膨張黒鉛を作製し、比表

面積及び嵩密度の評価を行い、ホストに天然黒鉛を用いた場

合との比較を行った。また、大きい比表面積及び小さい嵩密

度が得られるホストの条件についても検討を行った。 

 

3-2 実験方法 

本研究では以下の手順で膨張黒鉛の作製を行った。作製手

順の模式図を図４に示す。まず、ホストとゲストおよび酸化

剤を容器に入れる。酸化剤はホスト層間を酸化し、正の電荷

を持たせ、極性を有するゲストのインターカレート量を増加

する目的で添加する。これらが入った容器に 3 日間超音波照

射を行うことによって、ホストの層間にゲストをインターカ

レートした GIC を作製した。得られた GIC については XRD 測

定を行い、ステージ構造(ゲストのインターカレートによって

得られる構造)が得られているかの確認を行った。その後、GIC

PdCl2-GIC Pd-GIC  ゲスト 

Pd(111) 100nm 

Pd(220) 

) 
Gr(111) Gr(100) 



をガスバーナーで急熱し、ゲストの急激な気化により層間が

膨張した膨張黒鉛を作製した。膨張黒鉛の SEM 像を図５に示

す。得られた膨張黒鉛については再度 XRD 測定を行い、膨張

化（＝ステージ構造の崩壊）の確認を行った。本研究ではホ

ストとして、石炭系コールタールを出発原料とする各種ピッ

チコークス、脱硫黄化処理を施したキッシュ黒鉛及び天然黒

鉛を用いた（表１参照）。また、ゲストには H2SO4、HCOOH、Br2、

CH3SO3H、酸化剤には CrO3、KMnO4 を用いた。作製した膨張黒

鉛について、BET 法による比表面積評価及び嵩密度評価を行

った。 

 

 

 

 

 

 

 

図４ 膨張黒鉛の作製方法

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ 膨張黒鉛の S

 

表１ 各ホストの平均粒径、

ホスト 作成条件 

粒径 

平均粒径

d(µm) 
生 

ｺｰｸｽ 

ｺｰﾙﾀｰﾙを 

600℃で蒸留 
25.6 

か焼 

ｺｰｸｽ 

生ｺｰｸｽを 

1300℃で蒸留 
25.5 

ﾆｰﾄﾞﾙ 

ｺｰｸｽ 
26.8 

等方性 

ｺｰｸｽ 

か焼ｺｰｸｽに 

ﾎｳ素添加、 

2800℃熱処理 26.8 

脱硫黄化処理 

粒径 d<5 µm 
<5 

ｷｯｼｭ 

黒鉛 脱硫黄化処理 

粒径 d<15 µm 
<15 

天然 

黒鉛 
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3-3  試料作製条件の最適化 

以下では試料作製条件の最適化を行

まず、天然黒鉛 1g をホスト、H2SO4
の種類及び量を変えて膨張黒鉛の作製

黒鉛の比表面積から、添加する酸化剤

た。ゲストは急熱時に殆ど気化するた

問題が無いので、本研究では反応に充

て 20ml 以上)を添加した。用いた酸化

種類である。結果を図６に示す。図６に示すように、いずれ

の酸化剤を用いた場合においても、酸化剤の添加量が 1g 以下

の場合は、酸化剤の添加量の増加に伴い膨張黒鉛の比表面積

が増加するが、1g 以上の場合は、それ以上酸化剤を添加して

も比表面積は大きく変化しないことがわかった。また酸化剤

にCrO3を用いた場合の方が、KMnO4を用いた場合と比較して、

得られる比表面積が約 10 倍程度大きいことがわかった。以上

の結果より、ホスト 1g に対して CrO3を 1g 以上添加すること

が最適条件であることがわかった。よって以下ではホスト 1g

に対して CrO3を 1g 添加して実験を行った。 
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次に、天然黒鉛 1g をホスト、CrO3 1g を酸化剤とし、ゲス

トの種類を変えて膨張黒鉛の作製を行い、得られた膨張黒鉛

の比表面積から、添加するゲストについての検討を行った。

用いたゲストは H2SO4、HCOOH、Br2、CH3SO3H の 4 種類である。

結果を図７に示す。図７に示すように、ゲストに H2SO4 や

CH3SO3H を用いた場合の方が、HCOOH や Br2を用いた場合と比

較して、大きな比表面積が得られることがわかった。以上の

結果より、ゲストには H2SO4や CH3SO3H の利用が適当であるこ

とがわかったが、H2SO4は CH3SO3H に比べて極めて安価である

ことから、以下ではゲストに H2SO4を用いた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3-4  製鉄プロセス副産物をホストとする膨張黒鉛の比表

面積および嵩密度評価 

前節で述べたように最適な試料作製条件（ゲストに H2SO4
を用い、ホスト 1g に対して CrO3を 1g 添加する）が決定した

ので、次に、ホストの種類を変えて膨張黒鉛の作製を行い、

比表面積及び嵩密度を評価した。用いたホストは表 1 に示し

た 7 種類である。 

       H2SO4   HCOOH     Br2   CH3SO3H 
図７ 膨張黒鉛の比表面積のゲスト依存性 

図６ 膨張黒鉛の比表面積の酸化剤依存性 
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まず、比表面積の測定結果について図８に示す。同図に示

すように、黒鉛化度の大きいキッシュ黒鉛やニードルコーク

ス、等方性コークスを用いた膨張黒鉛の比表面積は、天然黒

鉛を用いたものと同程度以上まで増大することがわかった。

また、ホストの黒鉛化度が大きいほど、得られる膨張黒鉛の

比表面積は大きくなることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

次に、嵩密度の測定結果を図９に示す。同図に示すように、

天然黒鉛以外を用いた膨張黒鉛の嵩密度には殆ど差が無く、

天然黒鉛を用いた場合の嵩密度が極端に小さくなることがわ

かった。この差がホストの粒径の違いによるのか、それ以外

の要因によるのかを調べるために、天然黒鉛から粒径の比較

的小さいものを篩により選別し(平均粒径 d≅200µm, 
d<270µm)、それをホストとして膨張黒鉛を作製し、その嵩密

度を測定した。その結果、篩による選別後の膨張黒鉛

（d≅200µm）の嵩密度は 0.35g cm-3 であり、選別前の膨張黒

鉛（d≅270µm）の嵩密度より 4 倍程度も増加することがわか

った。以上より、膨張黒鉛の嵩密度は、ホストの粒径の影響

を大きく受けており、ホストの粒径が大きいほど、嵩密度の

小さい膨張黒鉛が得られることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3-5 まとめ 

ホストに製鉄プロセスにおける副産物として得られる炭素

材料を用いて膨張黒鉛を作製し、比表面積及び嵩密度の評価

を行った。製鉄プロセスにおける副産物として得られる炭素

材料を膨張黒鉛の原料とすることは可能であり、また、黒鉛

化度が大きく粒径の大きい黒鉛をホストとすることによって、

有機溶媒や重油等の高粘度液体の吸着材に応用した場合の性

能向上が期待できることがわかった。 

４．難リサイクル材の再資源化 

－表面酸化した固体鉄上の液体 Cuおよび Inの特異拡張濡れ

現象－ 

4-1 本研究の目的と背景 

固体金属表面に酸化物が存在すると液体金属との濡れ性が

悪くなることは一般に知られており、例えば、半田付けを行

い際に、表面を磨いたり、あるいはフラックスを用いるのは、

この酸化物層を除去するためである。ところが、固体鉄と液

体銅の組み合わせに対しては、固体鉄の表面を一旦酸化し、

次に液体金属が酸化しない雰囲気下において上記の表面酸化

した固体鉄と液体 Cu を接触させると、液体 Cu は固体鉄の

表面を拡張濡れする。図１０はこの様子を示した結果であり、

(a)は表面の酸化物を除いた純鉄の棒の先に Cu の液滴を接触

させたときの様子で、液滴と固体Feが接触した部分にのみ、

液滴が濡れている。一方、(b)は表面を予め酸化した固体 Fe
の棒と液体 Cu とを接触させた結果であり、液体 Cu は棒の

先に接触させただけであるが、表面を拡張して濡らしている

ことがわかる。さらに、酸化の度合いの強いほうがより拡張

濡れが進行することがわかった。         生   か焼 ﾆｰﾄﾞﾙ 等方性 ｷｯｼｭ黒鉛   天然 
        ｺｰｸｽ ｺｰｸｽ ｺｰｸｽ  ｺｰｸｽ (d<5µm)(d<15µm)黒鉛 

図８ 膨張黒鉛の比表面積のホスト依存性 
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図１０：液体 Cu と表面酸化した固体 Fe の棒[(a)純
た場合、(b)予め酸化させた固体鉄の場合]との濡れ

の右端に Cu 液滴を接触させた場合の結果） 
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また、容器形状の固体鉄に対しては、図１１に示す

容器内の底に入れた液体銅は、容器の内壁を這い上

側の表面全体を濡らすほど、特異な拡張濡れ性を示

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１１ ボルト形状の固体鉄上に特異拡張濡れし

粒状の

        生   か焼 ﾆｰﾄﾞﾙ 等方性 ｷｯｼｭ黒鉛   天然 
        ｺｰｸｽ ｺｰｸｽ ｺｰｸｽ  ｺｰｸｽ (d<5µm)(d<15µm)黒鉛 

図９ 膨張黒鉛の嵩密度のホスト依存性 
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以上の現象は著者らが見つけたもので、特異拡張濡れと称

しているが、そのメカニズムは明確でない。固体表面の微細

な気孔が毛細管現象を引き起こしている可能性もあり、また、

液体金属とは通常濡れ性を示さない酸化物が関与しているこ

とも特徴である。ただし、この 2 つの点を考慮すると、セラ

ミックスと金属の接合にこの現象を応用できる可能性がある。

特にセラミックスの表面に広い範囲で金属相を密着させるこ

とができ、新たな複合材料の創成プロセスに応用できると考

えている。特にこのプロセスの特徴として金属層内には微細

な気孔が自発的に形成されるので、大きな表面積を必要とす

る新規化学電池(例えば燃料電池など)の電極材としての用途

も考えられる。 
しかしながら、前述のように、この特異拡張濡れ現象の成

因は明らかでなく、基礎的なメカニズムを理解する必要があ

る。生成機構が明らかになれば、鉄と銅のみならず、他の物

質の組み合わせや応用面の拡張も期待できる。そこで本研究

では、この特異拡張濡れ現象のメカニズムの解明を目的とし

て、下記の実験を行った。 
１）Cu 以外の液体金属による特異拡張濡れの可能性の検討 
２）表面酸化した固体表面形状の影響 
３）表面酸化した酸化物相の影響（あるいは、気相中酸素分

圧の影響） 
 
4-2 実験結果 

 先ず最初に、Cu 以外の液体金属に対しても特異拡張濡れ

が生じるかどうかを調べるために、広い温度範囲でメカニズ

ムの検討ができる低融点の Sn と In に着目した。前述の図

１０、１１と同様の実験を行ったところ、液体 Sn も Cu 同

様に特異拡張濡れを生じることがわかった。しかしながら、

液体 Sn 中への Fe の溶解度が大きいため、固体鉄表面が溶解

し、表面構造が変化し、平坦な固体表面が得られないことが

わかった。 
そこで、Sn と同様な物性を有し、融点がさらに低い In に

着目して、特異拡張濡れの可能性を調べた。その結果、In を
用いると、Cu と同じく拡張濡れが生じることがわかった。

特に、In の場合には、Fe の溶解度が小さいために、Cu の

場合によりも、薄い膜状の拡張濡れが生じることが明らかと

なった。また融点が低いことから、粘度が十分に低い 500℃
程度の温度でも特異拡張濡れを生じることがわかった。 
次に、特異拡張濡れが生じやすい表面構造の検討を行った。

固体 Fe 表面層に微細な気孔が均一に存在する場合、拡張濡

れが生じやすい。このような表面層のみに微細な気孔を生成

させるためには、固体 Fe を種々の温度で酸化させ、その後、

還元して酸素を除去すればよいことがわかった。特に、800℃
で２０分程度酸化した後、H2を含む雰囲気下で、還元すれば

良好な微細気孔を有する固体 Fe 表面が得られた。その一例

を図１２に示す。 
図１２に示すように、表面から 100 ミクロン程度の厚さの

層内に 3 次元状のポーラス層が生じ、この微細組織内に液体

金属が毛細管現象を伴いながら拡張濡れする。 
次に上記で得られた微細気孔を有する固体 Fe 表面に液体

In と液体 Cu の液滴を一部に接触させ、表面上を特異拡張濡

れさせた試料の表面構造を図１３に示す。 
特に、In の場合には、図１３(a)に示すように、表面の網目

状の構造に沿って拡張濡れしていることがわかった。一方、

Cu の場合には、表面全体を濡らし、網目構造は観察されな

い。 
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図１２ 微細な気孔を有する固体 Fe 表面 
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図１３ 拡張濡れが生じた固体鉄の表面構造 
 
次に液体 Cu を対象として、表面に存在する酸化物の条件

を明確にするために、気相雰囲気中の酸素分圧を制御できる

装置を作製し、酸素分圧を変化させて特異拡張濡れ現象を観

察した。その結果を図１４に示す。同図は気相中の酸素分圧

とその気相と平衡共存する固体 Fe 上の酸化鉄の種類、なら

びに、その条件下で得られた拡張濡れ実験後の試料を示して

いる。この結果から、気相中の酸素分圧が低く、純鉄が安定

に存在できる領域では良好な特異拡張濡れが生じるが、高酸

素分圧下において表面相がマグネタイト相(Fe3O4)では、拡張

濡れは生じないことがわかる。ただし、純鉄と共存するウス

タイト相（FeO）の場合には、酸化物が存在しても液体 Cu
が FeO を分解・溶解する現象を駆動力として拡張濡れが生じ

ることがわかった。このことは、上述のように、酸素分圧を

制御すれば、セラミックス上に酸化鉄層をバインダーにして

金属層を広い面積にわたって接着できる可能性を示している。 
そこで、セラミックス表面に酸化鉄を密着させ、その面上

に Cu を拡張濡れさせ、異相を積層させて、セラミックスと

金属の接合材を作製した。積層構造を有する試料ができたが、

中間層の酸化鉄層を薄くすることが今後の課題でかり、セラ

ミックス表面への酸化鉄の焼結条件を現在検討している。 
 

4-3 まとめ 
 本実験では、特異拡張濡れ現象の生成機構について検討し、

そのメカニズムを明らかにすることができた。この拡張濡れ

には、表面の微細な気孔を必要とし、表面酸化した固体鉄を

還元することによって得られる表面構造が最適であることが

わかった。また。Cu 以外にも Sn や In でも同様な現象が生

じることがわかった。さらに Cu を対象とした場合、固体鉄

表面にウスタイト相が存在しても特異拡張濡れが生じること

が明らかとなり、このウスタイト相の液体 Cu への分解・溶

解反応が駆動力になっていることも明らかとなった。このこ

とを利用して、セラミックス上へ酸化鉄層を介して Cu を薄

い膜状に接合させることもでき、新たなセラミックス－金属

接合のプロセス開発の基礎的な知見を得ることができた。 
 
 



  
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１４ Fe-
成条件の変化
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以上の目的

装置の試作を

っているが、圧力制御が十分に行える装置を完成させること

ができた。圧力印加駆動部を中心とする装置の概略図を図１

５に、試作した装置の概観を図１６に示す。 
 

 

 

 

 

Cu系における酸素分圧による特異拡張濡れの生

 

ギー再資源化プロセスの検討 

水熱インターカレーション装置の試作－ 

、エネルギーの省力化とプロセス上、環境負荷

を利用した材料プロセスを目指して、水熱合成

眼した。 
電材料の創製を目指し、特に、高水圧環境を利

界面の配向性を制御することによって、高性能

作製を目的として、Nagira ら(8)が開発を進めて

Co2O4 に着目した。この物質は、金属並みのキ

持つため、酸化物としては低い電気抵抗率であ

属に比べて一桁以上高い熱電能を有している。

構造は層状構造であり、これに起因して電気抵

位性を有する。ただし、焼結体の配向性を向上

ある。そこで、水熱合成法を利用して、水溶液

させ、圧力を印加した状態で反応を生じさせる

配向性を有する焼結体母材の作製を計画した。 
相界面の有効利用を目指し、層状構造を有する

目的として、粘土材料の合成に着目した。粘土

造を有し、黒鉛と同様、その層間を利用した材

できる。一方、製鉄プロセスにおける副産物で

グは、粘土の成分の一つであるケイ酸カルシウ

組成を有していることから、粘土材料の原料と

、年間生成量が約 2500 万トンにも達する高炉

とする粘土材料の創製は、資源の有効活用とし

と考えられる(9)。 
エネルギーで層状材料の層間に異種材料を挿入

ターカレーションに着目した。通常、インター

は、物質を層間に挿入するために必要なエネル

必要である。そのため、数百℃以上の高温保持

たり、今年度の本研究結果で述べたように、塩

O3 等、毒性のある添加剤が必要であることが多

がら、水熱インターカレーションは、水の有す

ギーを利用できるので、環境負荷を抑え、かつ

ターカレーションが期待できる(10)。 
に必要な水熱合成・水熱インターカレーション

行った。現段階では、装置の設計、試作に留ま

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１５ 水熱合成・水熱インターカレーション装置 

特異拡張濡れ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１６ 試作した水熱合成装置(圧力制御部)の概観 

 

６．終わりに 

本研究では、静脈系材料プロセスの開発上新たに対象とな

る物質に着目し、異相界面制御による環境調和型材料の試作

とその特性評価を行った。本年度の成果を生かし、新たに試

作した水熱合成装置を利用して、さらに環境負荷の小さな材

料プロセスに基づいた異相界面制御による先進材料の創製を

今後試みる計画である。 
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