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要 旨

102Paオーダで稼働叶能なメカノフュージョン装置を開発した。この開発装置を用いて核粒子A1203，

付着粧イCuの複合化におよはすメカノフュージョンの力学的因子について調べたロその結果，ケーシ

ングの回転速度が大きいほど，インナーピースとケーシングとの間隔が小さいほど複合化が促進され

る。粉末装入＿冠二については，鼓も複合化が促進される最適装入量が存在するD Cu粒子径が小さいほど

複合化が促進されることなどが明らかとなった。

1．緒　　　　　言

航空・宇宙・化学・機械等のほとんどの産業分野

において複合・高機能材料が求められ，これら新素

材の作製に複合粉が用いられることが多い。このよ

うな背景から，粉末複合化に関する研究も活発化し

ている。この複合化プロセスには種々の方法がある

が、メカノケミカル反応を応用したメカノフュージ

ョン法は，前述の新素材としての用途以外にも，磁

気特性，．誘電特性，触媒特性等表面のメカノケミカ

ル反瓜二よる新たな特性の創製の期待も大きい1‾ニl

筆者等は稼働中に高真空保持が叶能な真空メカノ

フュージョン装置を開発した4■。この装置を用い核

粒一丁▲Cu，付着粒f－A120こうの真空メカノフュージョン

に関する研究を行い，粉末の複合化に対し，真空の

効果がきわめて人きいことを明らかにした5㌔

メカノフユⅥジョンにおいて回転するケーシング

とインナーピース間での粉体への力学的作用により

複合化が起こるとされている。しかし，これら力学

的凶子と複合化との関係について，系統的な実験は

ほとんど行われていない。本報では，前報5■とは逆

の核粒子A1203，付着粒子Cuについて真空メカノフ

ュージョン試験を行い，メカノフュージョン中の力

学的因子と複合化挙動との関連について検討した。

力学的凶子として回転速度・粉末装入量・インナー

ピースとケーシング間の間隔ならびにCu粒子径を取

り上げた。さらに，これら複合化挙動を先の付着粒

子A1203の結果と対比し，検討を加えた。

2．実　験　方　法

試験に用いたメカノフュージョン装置は前報で述

べたように粉末装入最大量150ccで，回転するケーシ

ングと，インナーピース，スクレーパ等からなる。

ヶーシング内は10－2Paオーダの圧力で稼働可能であ

り，メカノフュージョン中の温度はインナーピ‾ス

一27－



北海道立工業技術センター研究報告Nn．2（1992）

の粉体と揺する表面より5mm深さ位置の熱電対によ

り連続的に計測した。（以下インナーピース止し度と

記す）

試験に用いた粉末は核粒r一として平均粒径45仰の

㈱マイクロン社製球形Al」0、凍上，付着粒子として平

均粒径0．2仰の住友金属鉱山（棚製Cu粉である。これ

ら粉末の外観は写真1に示すとおりである。

写真1．原料粉のSEM写実（a）A1203，（b）Cu

写真1（a）のA120、～は微細なα一AlJ03をプラズマ中での

加熱により，球形化したものであり，表面に凹凸を有

し，微細粉の付着も認められる。このAlJ0．1粉はⅩ線

回折の結果，主相はα－AlJ0：うであるが，一部ダー

Al血，γ－Al：0：iが混在する。写真1（b）のCu粒

子は，水素還元法により作製された粒状粉である。

このCu粉末以外に粒半径の巌響について調べるため，

0．8，2．4，38mのCu粉末も試験に供した。

メカノフユMジョンの条件としては，①回転速度：

50（ト川00rpm，②・粉末装入量：25～150g，③インナ

ーピースとケーシングとの間隔：2．5～6．5mm，宣卜処

理時間：3，6ks，⑤「i三力：5．3×10‾2Paとした。核粒

子Al203に対するCuの配合率を1Owt％とし，混合粉を

ケーシング内に装入し，5．3×10‾2Paまで真空排気

後，メカノフュージョンを行った。

メカノフュージョン後粉末を取り出し，MAtユ′℃RN

社製レザR回折式MASTERSIZERMS20にて粒度分

布を測定した。測定に際し，ヘキサメタリン酸ソー

ダを分散剤として用い、0．6ks聞超音波にて分散させ

た。Alご0∃粉とCu粉の粒径差による粒度分布の差異

を利用し，メカノ7ユ【ジョン後検出されたCu粉を

未複合化粉として，その体積率を求めた（以下末複

合化粉体情率と記す）。島津製作所（㈹製フローソープ

ⅠⅠ2300を用いB ET一ノ桁去により比表面積を求め，

複合化の促進度合を評価するとともに，前述の粒度

分布測定から求めた末緩合化体栢率との関係につい

て調べた。また，複合化状況を調べるため，複合粒

子についてS EM観察を行った。

3．試験結果および考察

3．1　回転速度の臣響

図1にケ【シングの回転速度にともなうインナー

ビ【スi上土度および末複合化粉の体積率の変化を′J二す、
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図1．ケーシング回転速度にともなうインナーピース温

度および未複合化粉体横車の変化

（10wt％Cu，5．3XlO▼2pa，3．6ks）

図1はCuの配合率10wt％，3，6ksメカノフュージョ

ン後の結果である。末複合化粉の体積率は回転速度

により異なり、回転速度の上汁とといこ末複合化粉

の体積率は減少している。また，回転速度の増大に

ともないインナーピース托．L度の上昇が認められる。

末複合化粉の体積率の減少度合は回転数500－8（湘rpm

の間で最も大きく，800rpm以仁ではその減少度合は

少ない。メカノフュージョン前の末複合化粉の体積

率は6．（九ro1％であり，最も回転数の低い500rpmでも

約50％のCuが複合化されている。また、回転数lnOO

rpm以上ではインナーピースとケーシングへのCuの

付着が著しく多くなり、メカノフュージョン処理が

困難となった。

写真2にケーシングの回転速度にともなう複合粒
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〔の外観の変化を示す。回転速度500rpm（a）では粒

．4恥旦

写実2．複合粒子の外観におよばすケーシング回転速度

の影響

（1M％Cu，800rpm，3．6ks，5．3XlO‾2paI

子表面にl∫ll状のCuが付着しているとともに，粒子間

に多くの末複合化状態のCuの散在が認められる。回

転速度700rpm（b）においても末複合化粉Cuが観察さ

れるが，Cuの被覆面積は多くなっている。これに対

し，800rpm（C）および1000rpm（d）ではA1203の全体

がCuにて被覆され，良好な複合化状況を示す。しか

し，1000rpm（d）においては写真中の矢印にて示すよ

うにCuの球形化が進み，複合化を阻害しているのか

わかる。1000rpmではインナーピースならびにケー

シングへの付着が激しく、複合化に消費される以外

に過度な力が作用したものと判断される。

回転速度の上昇にともない接線方向ならびに径方

向の応力が直線伸二増加するとの測定結果がYbko沖ma

等により報告されているb。仙名は回転速度の上昇

により労断速度が増加するとしている丁。このよう

に回転速度は力学的条件とL桐妾関係する因子である。

また，丹野等はメカノフュージョン刺二インナⅦピ

ースとケ一一シング間で粉体に圧縮・回転・摩擦作用

が働き，複合化が起こるとしているい。回転速度の

増大とともに，粉体問の圧縮・勢断応力は増人する。

その結果，力を受けた状態で粉体が回転運動を行う

ため摩擦が大きくなり，温度上昇を来す。回転速

■r
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度が大き過ぎるとインナーピースとケーシング間で

過度な圧縮・勢断応力が発生する。結果として，A1203

粒子へのCu粒子の付着の他に，SUS304ステンレス

鋼製インナーピースおよびケーシングへのCu粒子の

付着を来す。複合化の促進のためには，圧縮・摩

擦・回転等の最適条件の組み合せが存在すると考え

られる。その条件の一つに回転速度がある。

写真3に800rpmにて3．6ksメカノフュージョン後

の複合粉断面のSEM像ならびにⅩ線イメージ分析

結果を示す。外周部全面にわたり，Cu－Kα像が検出

写真3．複合粒子断面のSEM像およびX線イメージ像

（1M％Cu，800rpm，3．6kS，5．3XlO‾2Pa）

されている。このことから，A1203の粒子上に全面に

わたりCuが複合化されていることがわかる。写真3

の結果ならびに図1の結果から判断して，複合化が

効果的に起る最小回転速度を800rpmと判断し，以後

の試験を行った。

3，2　ケーシングとインナーピースとの間隔

ケーシングとインナーピース間での粉末粒子に作用

する力学的条件が重要なことから，ケーシングとイン

ナーピースとの間隔の影響について調べた。二の結果

を図2に示す。図2はケーシングの回転速度800rpm，粉

末装入量100g，メカノフュージョン時間3・6ksの結果で

ある。インナーピースとの間隔が大きくなるにつれて，イ

ンナーピース温度の低下と末複合化粉の体積率の増加

を来す。インナーピース間隔が3．5～7・5mmの領域で
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2　　　　　　　4　　　　　　　6
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図2．ケーシングとインナーピースとの開削こともなう

未複合化粉体積率ならびにインナーピース温度の

変化

（1M％Cu，5．3X10－2pa，3．6ks）

は，この間隔にともなう末複合化粉の体積率の減少

度合は大きい。しかし，3．5mm以下の場合においては

インナーピース間隔にともなう末複合化粉の体積率

の減少の割合はわずかである。インナーピースとケ

ーシング間の最も間隔の小さい領域にて最大の力学

的作用を受けることになる。すなわち，この領域に

て粉体のメカノフュージョン中の圧縮・努断・摩擦

などの応力が最大になる。インナーピース間隔が小

さいと，この領域に引き込まれる時に粉体に付与さ

れる加工量が大きくなる。それゆえ，その加工の度

合は粉体装入量により大きく左右される。この粉体

の加工量とインナーピース間隔との関係は，ロール

のギャップが小さいほど庄下率が大きい粉末圧延に

おけるロールギャップと庄下率との関係に酷似して

いる。

ケーシングとインナーピースとの間隔にともなう複合

化状況について調べた。写真4（a）の間隔2．5mmではCu

が均一かつ平滑にA1203核粒子表面を被覆している。

（b）の間隔4．5mmではCuの被覆面積が少なく，この

間隔の貴も大きい（C）の6．5mmではこの度合が一層

ここ∴コ
血

写稟4・複合粒子の表面変化に対するインナーピースと

ケーシングの間隔の影響

（1伽t％Cu，800叩m，3．6ks，5．3X10－2paI

（a）2．5mm，（b）4．5mm，（C）6．5mm

大きくなり，複合化が起こりづらい様相を呈してい

る。

図2と写真4の結果より複合化に対するインナー

ピースとケーシンクの間隔の影響としては，次のよ

うに考えられる。ケーシングとインナーピースとの

間隔が大きいと，複合化に必要な圧縮・回転・摩擦

等の力学的作用が不足し，複合化が起こりづらい。

過度にインナーピース間隔を小さくする必要はない

が，複合化を促進するには，インナーピース間隔を

所定値以下にし，これら力学的条件を充たす必要が

ある。前述のように複合化促進度合は粉末装入量に

より異なるが，図2の粉末装入量100gの条件では，

インナーピース間隔3・5mm程度が最適と考えられる。

3．3　粉末装入量の影響

粉末装入量とメカノフュージョン時間にともなう

インナーピース温度および圧力の変化について調べ

た。この結果を図3に示す。

メカノフュージョン時間とともに，インナーピース

温度は上昇しほぼ一定となる。この温度は粉末装入

量が多いほど高温となる。一方，圧力はメカノフュ

ージョン開始とともに急激に上昇するが，その後緩

やかに低下し，メカノフュージョン開始時の圧力と

同程度またはそれ以下となっている。rl三力変化は粉

末装入量により異なり，装入量が多いほど粉体から

のガス発生量が多く，メカノフュージョンの雰囲気

圧力は高くなる。この理由としては，装入量が多く

あるとガス放出源が増えることと，力学的作用が大

きくなり高塩となることなどがあげられる。この放

出ガスについて四垂極型質量分析計により連続的に
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図3．粉体装入量ならびにメカノフュージョン時間によ

るインナーピース温度と圧力変化

（10wt％Cu，5．3XlO‾2Pa）

分析し，放出ガスがHrO，CO2，H2，N2，02などで

なるとの結果を得ている9」。

図4は粉末装入量にともなう末複合化粉の体積

率ならびにBET比表面積の変化を示す。未複合

化粉の体積率およびB ET比表面積とも粉末装入

量に対し、全く同一の傾向を示す。すなわち、粉末装入

量が少ない領域では，末複合化粉の体積率および

BET比表面積とも大きく，複合化の促進度合は

小さい。粉末装入量が50－100gの間では末複合化

粉の体積率およびB ET比表面横が最低となり，

最も複合化が促進されている。さらに粉末装入量が

増加すると，末複合化粉の体積率およびBET比表

面積が増加し，複合化が阻害される。

粉末装入量にともなう複合粒子の外観の変化を写

真5に示す。粉末装入量25g（a）ではCuの付着度合が

少なく核粒子のA1203粒子表面が認められる。図4で

最も複合化が促進されている領域の粉末装入量50g

（b）では，粒子全面にCuの均一な被覆が認められる。

粉末装入量150g（C）ではフレーク状のCuが認められ，

過度な力が作用し一度接合したCuを剥離させ，結果
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図4．粉末装入量にともなうインナーピース温度ならび

に未複合化粉体積率とBET比表面積の変化

（1M％Cu，800r叩）
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写真5．粉末装入量による複合粒子観の変化

（1M％Cu，800rpm，5．3XlO‾2pa）

（a）25g，（b）50g，（C）1509

的に図4での未複合化粉の体積率およびBET比表

面樺の増加を来したものと考えられる。

また，図4のインナーピース温度の上昇度合は前

報5ノの核粒子Cu，付着粒子A1203の場合に比べ大幅

に低かった。この原因について次に検討する。力学

的な条件と粉末装入量との間で密接な関連性を有する

ことは前述のとおりである。装入重量とカサ密度より

体積を算定し，この算定した装入体積をインナーピー

ス温度との関係で整理した。前報5）の2wt％A1203rCu

についても同様に整理し，図5に同時に示した。

装入粉末の材質により装入体積の増加にともなうイ

ンナーピースの温度の上昇度合が異なり，前報の付

着粒子A1203の万が温度上昇の度合が大きい。同じ装
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入体積で比較するなら，○印の付着粒子A1203におい

て回転速度700rpmと．●印の付着粒子Cuの本試験に

比べ回転速度が低いにもかかわらず，インナーピー

ス温度が高塩となっている。

図5．インナーピース温度におよぽす粉末装入量の影響

（5．3XlO‾2pa，3．6ks）

この原因について，メカノフュージョン中の付着

粒子CuとA1203の変形挙動の相違から検討する。図6

ケースAに示すように，付着粒子がA1203のように

固い粒子の場合は，核粒子CuにA1203を買入させつ

つ回転運動するため，結果的に摩擦面積が大きくな

り，大きな摩擦熱を発生させたと推定される。これ

に対し，付着粒子Cuの場合は，図6ケースBに示す

ようにCuの変形と凝着摩耗に近い形で回転エネルギ

ーが消費され，摩擦熱発生が少なく結果的にインナ

ーピース温度の上昇度合が少ない。今後さらにイン

ナーピースの力学的計測とトライボロジー的観点か

らの詳細な解析を要する。

3．4　粒子径の影響

平均粒子径の異なるCu粉について，メカノフュー

ジョンを行い，その複合化の度合についてBET比表

面積により調べた。図7は付着粒子Cuの平均粒子径

に対するBET比表面積の変化を示す。図7におい

て○印は10wt％Cu－A1203配合後，乳鉢にて混合し，

その混合粉について比面積を求めたものである。これ

に対し，●印は3．6ksメカノフュージョン後の複合粉に
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図6．メカノフュージョン中の粒子の挙動模式図

ケース（A）：A1203（付着粒子）－Cu（核粒子）

ケース（8）：Cu（付着粒子）－A1203（核粒子）

ついての比表面積の測定結果である。○印と●印との

差が実際に複合化により比表面積が滅少したことにな

る。平均精子径が小さいほどこの差が大きい傾向に

あり，複合化か促進されていることを示す。

この平均粒子径の異なるCu付着粒子による複合粉

表層のSEM観察結果を写真6に示す諸け径0．8仰，

2・4pmの写真6（a），（b）においては，Cu粒子が核粒子

A1203の全面を被覆している。これに対して，粒子径

38仰（C）においては，核粒子A1303表層に局所的にCu

が付着しているのみである。（C）の粒子径38mはAl：～0．ぅ

核粒子径とほぼ同粒径である。

一般には，メカノフュージョンによる複合化のため

には，核粒子と付着粒子の粒径比が10以上必要とさ

れている。写真6（C）において局所的とはいえ，複

合化が生じている．与で非常に興味深い現象である。

この原関としては，メカノフュージョン中に軟らか

いCuと硬い核粒子Al曲との間で凝着摩耗を起こし

ln＼この過程でCuの一部が付着したと考えられる。

メカノフュージョン中にインナーピースとケーシ

ング間で粉体同志が圧縮・努断応力を受けつつ，回

転・摩擦運動により複合化が促進されると言われて

いる。したがって，付着粒子径が人きいとこの核粒



0．3　　　　1　　　　5　　　　　10　　　　50

平均粒子径（〃　R）

（
　
叫
＼
N
∈
）
　
蟹
脇
∵
粍
圭
　
卜
　
山
　
の

図7．Cu粒子径にともなうBET比表面積の変化

（10wt％Cu，5．3XlO‾2pa，3．6ks）
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写実6．複合粉外観におよぽすCu粒子径の影響

（10wt％Cu，800rpm，5．3XlO▼2pa）

（a）0．8〟m，（b）2．4〟m，（C）38川

「の周りでの回転運動は炸しくなる。それゆえ，粒

召至の人きい場合には複合化が起こりづらいと考え

Jっれる、二　また，複合化の雅易は判二粒千径のみによ

らず，付右粒予の機械的特性との対応でも検討する必

要がある，本試験に供したCuは製法がそれぞれ異な

ることから、粒「律に村する本来の傾向をマスキン

グしているHJ▲能性も大きい、今後さらに，粉休自身

の相対的な動力学的観点からの考察を要するっ

4．結　　　　　言

真空メカノフュージョン装置を用い，核粒子A1203

と付羞粒TCuの校合化に関する試験結果より，以下

の知見を得た。

1）ケ【シング回転速度が大きいほど，インナーピ

ースとケー【シングとの制帽が小さいほど複合化が促
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進される。粉末装入量については最も複合化が促進

される最適装入量の条件があることが知られた。

装入量の条件があることが知られた。

2）付着粒子Cuの平均粒子径により複合化の促進度

合が異な県　粒子径が大きいほど複合化は起こりつ

∴い

3）同一容積の粉末装入量でも付着粒子CuとA1203

とではインナーピースの温度上昇の度合が異なる。

付着粒子A1203の万が，Cuの場合に比べ高温になる

ことが知られた。

謝　　　　　辞

本研究の推進にあたり御指導・御肋言下さいまし

た室蘭工業大学片山　博教授，濱口由和教授，向井

田健一教授，桃野正助教授，ならびに装置開発に御

協力いただいた㈲福田技研福田紀二郎社長に心より

感謝申ししけます。

参　考　文　献

1）化学協会編：粉粒体工学．第2版．東京．椙書

店，1987．160．

2）横山藤平：粉砕．No．35．94．（1991）

3）KoichiTanno：ProceedlngSOfSecondWorld

Congress FARTICLETECHNOLOGY．Kyoto，

Japan．461．Sep，19－22，1990．

4）加賀　寿他：平成元年度「函館」地域加速的技

術開発支援事業「傾斜機能性複合材料作製プロ

セスの開発研究」

5）加賀　寿他：粉体粉末冶金．37（7），995（1990）．

6）ToheiYokoyama，KiyoshiUrayama，Makio

NaltO and MasashlKato：KONA．No．5，59

（1987）．

7）仙名　保：粉砕．No．59，83（1991）．

8）丹野浩一一，横山藤平，浦山　活：粉体工学会誌．

27（3），153（1990）．

9）田谷嘉浩，加賀　寿：1990年度粉体工学学会秋

期研究発表会講演要旨集．101．

10）岡本純三，中山景次，佐藤昌夫：トライボロジ

ー入門．第1版．東京‥　幸書房，1990，85．


