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研究成果の概要（和文）：高温なまりフリーはんだを得る為、理論合金法により、各種元素の添加の効果を計算
し、優れた強度を持つ事が予想されるZn系合金を提案した。また、更なる機械的性質の向上を目指し，ステンレ
ス鋼繊維および炭素短繊維を含有したZn10Al2Sn合金基複合材料を溶融撹拌法により作製した．複合材料化によ
り，機械的性質を向上させることができた．また，熱･電気伝導を予測する理論，シミュレーションの開発を行
い，実験値を表現できる理論的解析手法の開発に成功した．

研究成果の概要（英文）：In order develop the high temperature solder composites, Zn-10Al-2Sn matrix 
alloy was suggested by using theoretical method, which is expected to have high strength. Then, 
stainless steel fiber reinforced Zn-10Al-2Sn alloy composites was fabricated by using stir-casting 
method. The tensile strength was improved as 1.5 times. And, the coefficient of thermal expansion of
 the composites was controlled as similar value of Pb-Sn alloy.  On the other hand, the wettability 
and the reactivity was estimated by using graphite sheet with (002) surface structure, Zn-10Al-2Sn 
alloy and (0.3-0.5) Cu-Bi alloy. As a result, this graphite and these alloys had low wettability. 
But by Ni coating on graphite improve the wettability dramatically.
 Furthermore, the theory and the simulation for the prediction of electrical and thermal 
conductivity of the composites was developed has good agreement with experimental result 
quantitatively

研究分野：機械材料
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１．研究開始当初の背景 
通常のはんだは既に鉛を含まないが，高
温はんだでの，鉛フリー化は，適正な合金
が開発されておらず，開発途上である．高
温はんだ材料には、Pb-(5-10)％Sn 合金は
んだと同等の特性（固相線が，5％Sn で
270℃，10％Sn で 300℃．熱伝導率が
40W/m・K，伸びが 45％程度）が求められ
る．候補材料として Sn系＋高融点金属,Bi
基合金,Zn-20Sn合金, Zn-Al合金があるが，
どの合金も伸びがなく，熱疲労特性に劣る．
貴金属を含有した高温はんだ材料の開発で
は一定の成果があるが，高価であり，汎用
性に乏しい．合金組成の検討は，既に、多
くの研究報告があり，新たな合金組成を有
するはんだの開発は難しいと考えられる．
そこで、本研究では、複合材料を利用した
新たな設計手法による開発を試みることと
した．合金中に分散材、強化材を添加する
と熱･電気伝導率の向上．熱膨張の制御，室
温および高温での機械的性質の向上が期待
できる為，従来，提唱された高温はんだ材
料に金属繊維・フィラーや炭素繊維を入れ
ることにより，実用に耐えられる高温用鉛
フリーはんだを開発することを考えた． 
 
２．研究の目的 
本研究では，複合材料の作製法として，
溶融撹拌法に注目し，その条件を最適化す
ることにより，組織を最適化し，優れた特
性のはんだ複合材料を得ることを目指した．
組織と機械的特性の関係については既に得
られている有効な解析手法を活用して組織
の最適化に取り組む．一方、熱･電気伝導特
性については、実験値を組織的に説明でき
る有効な解析手法がない．その為，分散材、
強化材の分布，形状，界面の熱伝達を考慮
し，組織の不均一性を定量的に評価できる
理論，シミュレーションの開発を行う．一
方、組織解析については，複合材料組織，
特に母材と分散･強化材との界面組織を電
子顕微鏡法により詳細に観察し，最適界面
設計の指針を得る．以上の知見を基に，高
温はんだ材料の特性向上を目指すとともに，
停滞している高温鉛フリーはんだ開発のブ
レイクスルーを目指す． 

 
３．研究の方法 
 高温鉛フリーはんだ材料として有望な２
種類の合金を基に、高強度金属や炭素の短
繊維での複合材料を作製し、界面および組
織の最適化を図り、高温はんだとして求め
られる物性の向上を目指した．なお，本研
究で検討した物性は，強度，伸び，固体密
度，比熱、熱伝導率，濡れ性，熱膨張，電
気伝導性である．更に，分散材，強化材の
分布，形状を考慮し，組織の不均一性を定
量的に評価できる熱･電気伝導率予測の理

論，シミュレーションの開発を行い，最適
な複合材料の組織を明らかにし，製造法、
製造条件の最適化を目指す．以上の研究を
通して高温鉛フリーはんだの開発と技術の
ブレイクスルーを目指す． 
 
４．研究成果 
高温なまりフリーはんだを得る為，

Zn-10Al合金をベースとし，DV-Xα法によ
り，各種元素の添加の効果を計算し，優れ
た強度を持つ事が予想されるZn-10Al-2Sn
合金を提案した．また，更なる機械的性質
の向上を目指し，0～10vol%のステンレス
鋼繊維を含有した Zn10Al2Sn 合金基複合
材料を溶融撹拌法により作製した．繊維体
積率の増加に伴い，相対密度は，99%から
89％まで減少した．0～10vol.% ステンレ
ス繊維強化複合材料の引張強度は，
44.0MPaから 68.0MPaへと繊維体積率の
増加に伴い，向上した．一方，伸びは、繊
維体積 率とは無関係に、25％のほぼ一定
の値を示した。また、繊維体積率の増加に
伴い，複合材料の熱膨張係数は減少した．
繊維含有による引張強度の向上，熱膨張係
数の抑制は，理論的予測値に比べ小さかっ
た．これは，繊維周りの母相合金の塑性変
形と気孔の影響が多いと考えられる． 

 

 
図１．1023K，Arガス中での Niコーティ
ングした（002）配向カーボンシートと
Zn-10Al-2Sn合金の濡れの時間変化． 

 
一方，化学気相成長炭素短繊維(VGCF)
と同じ(002)面を表面に持つグラファイト
シートを使用して滴下試験を行い、
Zn-10Al-2Snはんだ合金とグラファイトと
の濡れ性及び反応性を調査した．また，併
せてグラファイト上へニッケルコーティン
グすることによる濡れ性改善効果について
調査を行った．図 1 は，1023K，Ar ガス
中で濡れの時間変化を示したものである．
グラファイトシートと Zn10Al2Sn 合金の
接触角は大きく，濡れにくい系であること
が分かった．また，接触角は時間とともに



減少した．これは，界面反応により生成し
た Al4C3 の影響が大きいと考えられる．
Zn-10Al-2Sn 合金と真空蒸着法によりニ
ッケルコーティング（Ni＝0.010g、
0.005g）を施したグラファイトとの濡れ
角は，それぞれ 59°，62°と小さくなっ
た．これらの濡れ角はニッケルコーティ
ングを施していない場合に比べて大幅に
改善した．また，時間変化による濡れ性の
改善は若干，見られたが，界面反応の影響
は小さく，界面は安定していると考えられ
る． 
無電解めっき法により Ni コーティング
を施した VGCFを用いて，鋳造法により作
製した 1vol.% VGCF/Zn-10Al-2Sn複合材料
の相対密度は 97.2%であった．図 2 に複合
化により変化した引張強度と伸びの様子を
示す．合金と比べて複合材料の引張強度に
違いは見られなかったが，伸びは繊維
pull-out の効果で見かけの伸びが改善した．
複合材料の熱伝導率は、181.7 W/(m・K)で
Zn-10Al-2Sn 合金よりも低い値を示した．
Pb-5Sn 合金と比べるとはるかに高い値を
示し、良好な熱伝導性を有する材料である
ことが確認できた．  

図２．Zn-10Al-2Sn 合金，1vol%VGCF 
/Zn-10Al-2Sn合金複合材料，Pb-5Sn合金の
引張強度と伸びの比較． 

 
強化材として 1～10vol%のステンレス繊
維を用いた Zn-10Al-2Sn 合金複合材料を
溶融攪拌法およびコンポキャスト法により
作製した．繊維体積率の上昇により引張強
度は，44.0MPa から 68MPa まで向上した．
一方で繊維体積率の上昇により相対密度は
低下し，強度予測の理論値に比べると効果
は小さかった．また，伸びについては繊維

体積率に関係なくほぼ一定であった．熱
膨張性については，繊維体積率の増加と
ともに，23.3×10-6/K から 19.6×10-6/K と
Pb-Sn合金と同程度まで小さくなった． 
 

図３．Bi-Cu 合金とグラファイトの濡れ性

の温度変化 
 

0.3-0.5mass%Cu-Bi 合金と(002)配向のカ
ーボンシートとの濡れ性の温度変化を Ar
ガス中で測定した．その結果を図 3に示す．
300℃では，濡れ角は，131°であり，温度
上昇とともに若干，小さくなったが，330℃
で 126°になった以降は，一定の値となっ
た．一方，グラファイトシート上への Ni
コーティングにより，濡れ角は，80°程度
となり，大幅な改善が見られた． 
更に，熱･電気伝導を予測する理論，シミ
ュレーションの開発を行った．シミュレー
ションには強化材，分散材の形状，大きさ，
分布状況を反映させたモデルを利用し，非
定常の熱伝導方程式，電位分布に基礎方程
式を基に，それを有限体積法により拡張さ
せ，理論値と実測値の対応関係が定量的に
一致するようなシミュレーションを開発し
た．電気伝導度については，強化材の分散
性との関係を明らかにし，分散度の向上に
より，電気伝導度は，低下することを明ら
かにした．しかしながらその低下度合は，
小さく，通常の分散組織ではあまり影響が
表れないことも分かった．また，熱伝導に
ついては，粒子サイズ，アスペクト比の影
響，短繊維の繊維方向の影響について詳細
な検討を行った．粒子サイズは，小さい程，
複合材料としての熱伝導性が低下する．
低下する粒子サイズには敷居値があり，
マトリックスと分散材間の界面熱伝達係
数に依存する．一方，界面熱伝達係数は，
通常，界面でのフォノンディフーズミスマ
ッチモデルに基づいて理論的に算出される
が，実際のマトリックスと分散材間には，
反応層や，不純物層，各種欠陥があるため，
理論値と実測値のかい離が大きいとされる．
そこで，界面熱伝達係数を実測する為の，
定常法を利用した熱伝導測定装置を自作し，



実測を行った．実測値と理論値は，測定し
たほぼすべての材料系で 2桁ほどかい離が
あった． 
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