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研究成果の概要（和文）：高温熱処理(溶体化処理)を施した Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金は特異強

化挙動を示す。その特異強化挙動の発現には、析出相(β′)の寄与が大きいと考えられている。本

研究では、同合金の特異強化挙動に大きく寄与する β′相の生成メカニズムとその強化機構に関

して明らかにした。銅の組成の異なる Ag-20Pd-12Au-xCu(x: 13, 17, 20)合金においても、溶体化

処理による特異強化挙動が見られ、緻密に析出した微細な相により、機械的強度が上昇する

ことがわかった。 

 
研究成果の概要（英文）：The precipitated β′ phase by high-temperature solution treatment strongly 

contributes to the unique hardening behavior of dental as-solutionized Ag-20Pd-12Au-14.5Cu alloy. The 

formation mechanism of the β′ phase by high-temperature solution treatment is elucidated. In dental 

Ag-20Pd-12Au-xCu alloys (x: 13, 17, and 20), the fine β′ phase is precipitated by high-temperature 

solution treatment and the unique hardening behavior is exhibited.  
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１．研究開始当初の背景 

 歯科分野で最も使用されている貴金属材
料の一つとして、銀パラジウム金銅合金
(Ag-Pd-Au-Cu)が挙げられる。同合金は、日本
で開発され、インレー、クラウンおよびクラ
スプ等の歯科補綴修復用材料として広く使
用 さ れ て い る 。 一 般 的 に 、
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金 (mass%)は、1023 

K で溶体化処理後、約 673 K で時効処理を施
すことにより、機械的強度が上昇することが

知られている。近年、Ag-20Pd-12Au-14.5Cu

合金では、溶体化処理温度を 1073 K 以上ま
で上昇させると、機械的強度が著しく上昇す
るという特異強化挙動を示すことが報告さ
れている。この理由として、溶体化処理によ
る固溶強化説および高温溶体化処理後に析
出する L10 型規則相()による析出強化説が
報告されている。しかし、特異強化挙動に対
する相の寄与においては不明な点があり、
 相 の 生 成 メ カ ニ ズ ム お よ び
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Ag-20Pd-12Au-xCu 合金における特異強化挙
動については、これまで報告がない。 

 

２．研究の目的 

本研究では、高温溶体化処理による
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金の特異強化におけ
る 相の寄与について精査し、さらに
Ag-20Pd-12Au-xCu 合金における特異強化に
ついて調査・検討することにより、
Ag-20Pd-12Au-xCu 合金系における特異強化
メカニズムを解明することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

(1) 圧 延 加 工 に て 作 製 さ れ た 市 販 用
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金(1、2、相で構
成)および液体急令凝固法により作製された
単相の同合金について、多様な熱処理を施
すことによるミクロ組織変化および機械的
な強度の変化を調査・検討した。 

 

(2) 特異強化挙動に対する β′相の寄与を明ら
かにするため、溶体化処理を施した
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金中に存在する析出
物(β′、β 相)と母相との界面を透過型電子顕微
鏡(TEM)により観察し, 析出物(β、 β′相)が特
異強化に及ぼす影響を調査・検討した。 

 

(3) 計算により作成した Ag-Pd-Au-Cu 合金の
状態図およびミクロ組織観察により、高温溶
体化処理により析出した β相の生成メカニズ
ムを検討した。また、Ag-20Pd-12Au-xCu 合金
(x: 6.5, 13, 14.5, 17, 20 mass%)における β相の
析出および特異強化挙動との関係を調査・検
討した。 

 

４．研究成果 

液体急令凝固法により作製された単相の
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金は、高温溶体化処
理による特異強化挙動を示さないが、時効処
理により β 相が析出し、機械的強度が著しく
上昇した。一方、高温溶体化処理を施した圧
延加工で作製された Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合
金では、二つの析出物(β、β′相)が存在した。
析出した β′相は微細かつ緻密であるが、β 相
は粗大であり、その数は少ない。このミクロ
組織の観察結果より、圧延加工にて作製され
た Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金では、高温溶体
化処理による特異強化挙動に対して、析出し
た β′相が大きく寄与すると考えられる。した
がって、Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金では、固
溶強化より析出強化の寄与が強いことがわ
かった。 

 

TEM 観察より、β′、β 相のミクロ組織およ
び β′、β 相/母相の界面状態がわかった。Figure 

1 に 、 高 温 溶 体 化 処 理 を 施 し た
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金における母相と β′

および β 相の界面の高分解能透過型透過型電
子顕微鏡(HRTEM)像を示す。β′相の a 軸方向
は整合であるが、c 軸方向は半整合であるた
め、β′相の周りに歪みが生じ、応力場が誘起
される。誘起された応力場が転位移動に対し
て抵抗となり、強度が上昇する。また、微細
な β′相が緻密に分布しているため、転位が β′

相を切ることにより、生成した析出粒子と母
相格子との境界および規則相(β′)内部の逆位
相境界により、強度が上昇すると考えられる。
一方、β 相の場合、β 相/母相の界面は不整合
であり、β 相の周りでは歪みがごく小さいた
め、応力場は発生せず、転位移動に対してそ
れほど抵抗にならない。また、β 相は粗大で
あり、まばらに分布しているため、オロワン
機構により硬さが上昇するが、粒子間の平均
距離が長いので、強度に対する寄与は少ない
と考えられる。これらの結果より、溶体化処
理を施した Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金の特
異強化には、β 相よりも、β相の影響が大き
いと考えられる。溶体化後、冷却速度を増加
させると、β相の大きさは減少し、その数は
増加する。さらに、硬さが上昇する。溶体化
処理時間を増加させた場合、析出する β相の
大きさは減少し、硬さの増加量は低下する。
よって、本合金の硬さは β相のミクロ組織に
大きく影響を受けることがわかる。 

Fig. 1 HRTEM observation as-solutionized 
Ag-20Pd-12Au-14.5Cu alloy: (a, b) interface   
between β′ and matrix. Beam direction is parallel to 
[001] of the matrix. (c, d) interface   between β and 
matrix. Beam direction is parallel to [111] of the β 
phase.  

 
Figure 2 に、β相の生成メカニズムの模式図

を示す。β相の生成メカニズムは、以下のよ
うに説明できると考えられる。  
  
1) 市販歯科用 Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金は
Cu リッチ α1 相、Ag リッチ α2 相、および β
相で構成される。 

2) 1123 K にて 3.6 ks 間、溶体化処理中に、Cu
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リッチα1 相はAgリッチα2 相中に固溶して、
Agリッチ α相(母相)は、過飽和固溶体になる。 

3) Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 合金は計算により作
成した状態図からわかるように、Cuリッチ α1 

相およびAgリッチα2 相に分離する傾向があ
り、Cu の拡散係数が Ag の拡散係数より大き
いため、溶体化処理により Cu リッチ α1 相が
固溶して過飽和固溶体になった Ag リッチ α2 

相(母相)から、冷却中に Cu リッチが優先的に
析出する。 

4) 水冷による焼き入れでは、核生成速度が速
く核成長速度が遅いため、Ag リッチ α 相(母
相)中に微細な Cu リッチ相が緻密に析出する。 

5) 微細な Cu リッチ相は平衡状態では生成
しない準安定な相である。その相が L10型規
則相である。 

Fig. 2 Schematic drawing of formation mechanism 

of  β′ phase in as-solutionized Ag-20Pd-12Au-14.5Cu 

alloy. 

 

Figure 3に、Ag-20Pd-12Au-xCu合金(x:6.5,13, 

14.5, 17, 20)および高温溶体化処理を施した
Ag-20Pd-12Au-xCu 合金の硬さ変化を示す。
Ag-20Pd-12Au-6.5Cu 合金のみ、高温溶体化処
理による特異強化挙動を示さず、微細な相
も 析 出 し な い 。 そ の 他 の 組 成 の
Ag-20Pd-12Au-xCu 合金(x: 13, 14.5, 17, 20)で
は、高温溶体化処理により特異強化挙動を示
し、微細な相が析出する。よって、高温溶
体化処理により析出する L10 型規則相()が
溶体化処理を施した Ag-20Pd-12Au-xCu 合金
の特異強化挙動に大きく関与していること
が判明した。 

Fig.3 Vickers hardness(HV) of Ag-20Pd-12Au-xCu 
alloys and as-solutionzed Ag-20Pd-12Au-xCu alloys. 
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