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研究成果の概要（和文）：濡れ性の低い系におけるマイクロ引下げ法（Dewetting μ-PD法）は、近年開発され
た表面張力を利用した高速な形状制御単結晶育成法であり、従来は機械加工が不可能とされた難加工性材料をシ
ングルプロセスで高速に線材化することが可能な手法である。本手法では、従来法と異なり結晶径が引下げ速度
に対して正の依存性を有する等の特徴が見られることから、前進接触角の速度依存性が影響していると予想され
た。本研究では、Growth angleの実測を通じて前進接触角の影響を裏付け、さらに理論値と結晶育成試験から予
測される値のずれを比較することで、前進接触角およびその速度依存性が系によって異なることを示した。

研究成果の概要（英文）：The micro-pulling-down method in a low-wettability system (dewetting μ-PD 
method) is a recently developed high speed, shape controlling, surface tension based single crystal 
growth method that enables rapid wire production in a single process of difficult-to-machine 
materials previously thought to be impossible to machine.
 Unlike conventional methods, this method exhibits features such as a positive dependence of crystal
 diameter on pulling rate, which was expected to be influenced by the rate dependence of the 
advancing contact angle. In this study, the influence of the advancing contact angle was confirmed 
by measuring the growth angle, and by comparing the deviation between the theoretical value and the 
value predicted from the crystal growth test, it was shown that the advancing contact angle and its 
velocity dependence varied depending on the system.

研究分野： 結晶工学

キーワード： マイクロ引下げ法　接触角　Growth angle　メニスカス　濡れ性　形状制御　合金線材

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
濡れ性の低い系におけるマイクロ引下げ法（Dewetting μ-PD法）によれば、IrやRuといった融点が2,000℃を超
える合金の単結晶長尺線材をシングルプロセスで製造することができる。工業的な水準として、線径0.8 mmに対
して±10 μm以下の形状制御性が求められてきたが、Dewetting μ-PD法では従来の結晶育成法における形状制
御の指針が適用できないことが課題であった。本研究によって、Growth angleと前進接触角の速度依存性を考慮
することにより、目的の線径を得るための結晶育成条件の最適化を行うことが可能となった。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
濡れ性の低い系におけるマイクロ引下げ法
（Dewetting μ-PD 法、図１）によれば、Ir や Ru
といった融点が 2,000℃を超える合金の単結
晶長尺線材をシングルプロセスで製造するこ
とができる。高融点合金線材は、スパークプ
ラグ、超高温計測用熱電対、有機 EL 蒸着用メ
タルヒータ、単結晶育成用部材、耐食性電極
といった様々な用途に応用されるが、加工性
の問題によって元素選択の幅が小さいことが
課題とされてきた。例えば Ru および Ru を多
く含む合金は粒界破壊を示すことにより極め
て脆性であることが知られ、魅力的な特性に
加え Ir や Rh に比べ 1/10 のコストを有するに
もかかわらず普及してこなかった。一方で、
Dewetting μ-PD 法では線材を単結晶として作
製できるために、粒界破壊を根本的に抑制で
き、室温での延性を付与することができる。工業的な水準としては、線径 0.8 mm に対して
±10 μm 程度の形状制御性が求められるが、Dewetting μ-PD 法では従来の結晶育成法におけ
る形状制御の指針が適用できず、±50μm 以上の線径誤差が発生することが課題であった。 
 
２．研究の目的 
Dewetting μ-PD 法は、融液の表面張力を利用する単結晶育成法（Capillary shaping techniques, 
CST）の一種であり、凝固界面およびメニスカスの状態を把握することが形状制御を行う上
で重要である。しかし、Dewetting μ-PD 法では従来の μ-PD 法と異なり、融液がるつぼ底部
の穴を有するダイの外部に露出しないため、ダイを抜けてきた結晶の状態からダイ内部の
状態を推定し、結晶育成条件へフィードバックする必要がある。Dewetting μ-PD 法ではいく
つかの特徴的な挙動が見られることが経験的に知られており、たとえば結晶径が引下げ速
度に対して正の依存性を有し、特定の条件下では数百 mm/min に達する引下げ速度において
もダイ内径と同等の線径を維持するという優れた形状制御性を発現しうる。典型的な静的
接触角や Growth angle から予想されるメニスカス形状ではこうした挙動を説明することは
出来ず、接触角の動的な変化が影響していると予想された。 
そこで本研究では、メニスカス端点における角度条件から予想される結晶育成に応じた線
径の理論値と結晶育成試験を通じて実現される結晶径から予測される値のずれを比較し、
前進接触角およびその速度依存性を検証した。 
 
３．研究の方法 
線材の育成は軸対称場と仮定できるため、静的なメニスカス形
状は凝固界面の端点とダイと融液との接触点を結ぶ曲線とし
て Young-Laplace 方程式を用いて表現できる。図２はダイの穴
半径 rd

*によって無次元化された Dewetting μ-PD 法の軸対称モ
デルであり、従来の検討によれば、無次元結晶半径 rcが rd に漸
近するための必要条件は、α+θ≒π で表される[1]。Growth angle 
αgr は気液固三重点において表面エネルギーの釣り合いによっ
て表現される角度であり、θ は融液のダイとの接触角である。
θ を実測することは困難であることから、本研究では第一に、
テトラアーク引き上げ法による Growth angle の実測を行った。
なお対象物質としては、ジルコニアや銅といった周辺部材との
反応性が低く、蒸気圧が低い Ir, Ru, Pt を対象とした。直径 2 mm
以下の結晶を引上げ、水平方向から CCD カメラによって観察
し、画像解析によって αgr を得た。つづいて Dewettingμ-PD 法
による線径 2rcの引下げ速度依存性について、Ir, Ru, Ru-Pt, Ru-W, Ru-Mo 等の結晶育成を実
施した。結晶育成中の状態は CCD カメラによって観察し、さらに二色式放射温度計によっ
て温度状態の観察を行った。得られた温度分布をもとに有限要素法による温度場の解析を
行い、また育成した結晶の表面状態を、走査電子顕微鏡を用いて観察した。 
 
４．研究成果 
(1)Growth angle の実測 
テトラアーク引き上げ法を用いて計測した Growth angle の例を図３に示す。Ir, Ru における
αgr はいずれも 4～6°の値であることが明らかとなった[2]。結晶と融液の三重点はしばしば仮

図１ Dewetting μ-PD 法の概念図 

図２ 軸対称モデル 



想的な固定端として振る舞うため、接触角のヒステリシ
スにおけるアナロジーから、引下げに伴って減少するこ
とが予想される。一方でメニスカスの動的安定条件から、
引下げ速度が固液界面の端点における結晶成長速度と等
しいとき、α=αgr であり、α は 0 以上である。よって実験
的に得られた Growth angle の値は、α+θ≒π の線径飽和条
件に対して αgr がほとんど寄与しないことを意味してい
る。多結晶ジルコニア基板上に蒸着した Ir, Ru の観察から
得られた静的接触角は典型的に 130°程度であり、静的メ
ニスカス形状の観点からは rc<0.7rdとなることが予想され
るが、後述するように実験的には rc>0.9rdの値が典型的に
得られることから、θ を π に漸近させるメカニズムとし
て、前進接触角の作用を裏付ける結果が得られた。Growth angle は接触角に比べ非常に報告
例が少ないことに加え、純物質でない場合は凝固形態によって値が一意に定まらないとい
った課題があるが、実用的な合金の線材化にあたってはさらなる知見の蓄積が望まれる。 
 
（2）結晶径の引下げ速度依存性 
Dewetting μ-PD 法により Ir, Ru 等の線材を作製し、線径の
変化を追跡した。図４(a),(b)はそれぞれ Ru と Ir における
結果であり、Ru では rc は 20 mm/min でほぼ飽和し、60 
mm/min に到達した後に線径が不安定化して破断した。Ir
では、10 mm/min での引下げ開始直後は線径が安定せず、
20 mm/min に増大することで rcが 0.95 程度まで急激に増
大し、50 mm/min 以上では線径が rd と同等になり飽和す
る挙動が見られた。この線径増加の挙動は再現性を有し、
Ru では早期に rc≒rd に達した後破断し、典型的に Ir の最
大到達速度は Ru よりも大きかった。これらの挙動に対し
ては、前進接触角の速度依存性が影響していると考えら
れる。引下速度に対する線径の変化率は、引下速度に対す
る前進接触角の増加率に依存し、また最大引下速度は、
α+θ が π を超えない前進接触角の最大値に依存する（無
次元圧力ΔP<1 の場合）。またこの動的な挙動は系によっ
て特有であり、Ruに対して合金元素を添加した結晶では、
前進接触角の速度依存性が大幅に低下する挙動が見られ
た。工学的には、いくつかの異なる結晶育成条件に対して
取得することで、適正な結晶育成条件を最適化すること
が容易になる。 
有限要素法による温度場の解析によれば、引下げ速度の増減に応じた凝固界面位置の変化
が発生するが、ダイ内部のエッジによる固定端条件のみを仮定する場合は、結晶育成条件に
よっては動的に安定なメニスカスが存在しないことになってしまう。しかし、前進接触角と
その速度依存性が作用すると考えることによって、融液とダイは壁面においてヒステリシ
スをもって固定端条件を満たしうることもまた明らかとなった。 
以上より、本研究では、Growth angle の実測を通じて前進接触角とその速度依存性の影響を
裏付け、さらに理論値と結晶育成試験から予測される値のずれを比較することで、前進接触
角およびその速度依存性が系によって異なることを示し、Dewetting μ-PD 法における形状制
御の指針を導くに至った。 
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図３ Growth angle の計測 

 

 
図４ Growth angle の計測 
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