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研究成果の概要（和文）：金属材料のAdditive Manufacturing（AM）においては，機械的特性とプロセスパラメ
ータの相関研究については活発に研究が進められているものの，実際にレーザーや電子線の照射時に何が起こっ
ているのかについてはほとんど未解明とも言える．本研究では鋳造のような低速域から金属材料のAMに見られる
ような急速域まで広範な溶解・凝固現象における溶解ダイナミクスと凝固ダイナミクス，そしてその相互関係に
ついて実証的に明らかにすることを目指し，固液界面を起点とする再凝固組織はその溶解前組織の影響を強く受
けることを明らかにするとともに，その基盤的なデータを獲得した．

研究成果の概要（英文）：In additive manufacturing (AM) of metallic materials, the correlation 
between mechanical properties and process parameters has been actively studied, but what actually 
happens during laser or electron beam irradiation is still largely unexplored. This study aims to 
empirically clarify the melting and solidification dynamics and their interrelationships in a wide 
range of melting and solidification phenomena, from low-speed melting such as casting to rapid 
melting such as in AM of metallic materials. The results of this study revealed that the 
resolidified micro structure originating from the solid/liquid interface is strongly affected by the
 pre-melting micro structure and provided fundamental data for the study.

研究分野：凝固現象
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，溶解組織の形成過程（溶解ダイナミクス）とその後の凝固組織の形成過程（凝固ダイナミクス）
を，個々に解明するのではなく，相互に作用しあうものとして体系化した点に学術的意義があると考える．得ら
れた知見は液相からの核生成・成長とは異なる，材料の溶解によって生じた固液界面からの凝固成長における組
織制御指針を与えるものであり，すなわち，溶接やAMだけでなく鋳造プロセスにおいて再溶解が発生する特殊な
操業などにも広く適用できると考える．また，本課題を通して確立したレーザー溶解の観察手法は今後の金属
３Dプリント技術の理解に貢献できると考える． 

※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 
 レーザーや電子線ビームを用いた金属材料の Additive manufacturing：AM（いわゆる３Dプ
リンタ）は，局所的な溶解と凝固を原料供給しながら行うことで，複雑形状部材の作製が可能で
あること，作製ままの状態で材料組織が小さいため機械的強度が期待できることから，活発に応
用研究が世界規模で推し進められていた．しかしながら積層造形によってできあがる凝固組織
が機械的特性と直結しているにもかかわらず，凝固組織形成機構だけでなく，その理解に必要な
固相の成長速度のような溶解・凝固現象に関する実証的データが決定的に不足している為，定量
的な議論ができないという状況にあった．  
 また，一般に溶解を伴う材料プロセスは広く用いられているが，溶解過程における溶解組織の
形成，すなわち固相に対する液相の成長についてはその速度の大小に関わらず未解明な部分が
多くあった．凝固過程も溶解過程もその固液界面における局所平衡を満足するために溶質分配
が必要であるが，各相の拡散係数は大きく異なる．すなわち溶解現象と凝固現象は非可逆である
が，両者を系統的に捉えた学術体系がなく，ましてやレーザー照射のような急速加熱と，熱源移
動に伴う急速冷却，そしてそれらの相互作用関係についても体系化されていなかった． 
 したがって，「①溶解組織とは何か？（溶解ダイナミクス）」，「②溶解により生じる固液界面か
らの固相の成長はどうなるのか？（溶解ダイナミクスと凝固ダイナミクスとの相関）」，「③それ
は溶解・凝固速度に対してどのように変化しうるのか？（体系化）」といった基本的であるが未
だ解明されていない問いに対し，基盤的な知見を獲得する必要があった．AMや溶接，その他溶
解によって生じる固液界面からの凝固を伴う現象を理解することにつながるこのような基盤的
知見に基づいて新しい学理を構築することが本課題の申請動機であった． 
 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，実証的データが無いために定性的議論に終始，あるいは議論そのものができ
なかった金属材料における溶解ダイナミクスと凝固ダイナミクスそしてその相互関係を体系化
し，新たな学理を構築することであった．そのために， 

  (1) 溶解・凝固現象の実証的データを獲得するためのその場観察手法の確立・発展 
  (2) 金属材料の溶解ダイナミクス（特に固液界面形状・分断組織）の特徴の解明 
  (3) 溶解から凝固への遷移過程（固液界面形状・組織の溶断・溶断固相の挙動）の解明 
  (4) 溶解ダイナミクスを基にした凝固ダイナミクスへの展開， 

を研究・開発項目として設定した． 

(1) 溶解・凝固現象の実証的データを獲得するためのその場観察手法の確立・発展 

 金属材料の AM において組織とプロセスパラメータ（レーザー出力・走査速度）の相関によ
ってしか議論ができていなかったのは，ひとえに照射時の溶解・凝固現象の情報を得ることがで
きない為であった．Ni基超合金や炭素鋼といった実用合金の融点は 1400℃を超えており，その
ような高温で特に急速溶解時にどのような固液界面形状（溶断した固相も含む）が形成されてい
るかを知る術は従来無く，溶解・凝固現象が明らかになっていなかった．実証的データを獲得す
る手法として，本研究では放射光 X線イメージングによる時間分解・その場観察技術を用いた．
本研究においては，従来のその場観察技術をさらに発展させ，レーザー照射による急速溶解と，
熱源移動による急速凝固現象のその場観察技術を確立することを目指した． 

(2) 金属材料の溶解ダイナミクス（特に固液界面形状・分断組織）の特徴の解明 

 固相への液相の成長という観点から，溶解組織形成過程を定量的に議論することを目指した．
その為に，(1)で確立した手法により実証的なデータを獲得した．初期組織の溶解の際には，溶
解組織の成長とともに，温度・組成・液相流動・形状に起因する固相組織の溶断・分離が生じる
が，その場観察によりその形状の時間発展を明らかにすることを目指した． 

(3) 溶解から凝固への遷移過程（固液界面形状・組織の溶断・溶断固相の挙動）の解明 

 高温度場に置かれた，あるいはレーザーによって局所的にエネルギーを投入され溶解した金
属は，冷却あるいは熱源の移動と伝熱による抜熱により，溶解から凝固へと遷移する．その後の
凝固組織の起点となる組織が，如何に形成されるかについてその場観察により明らかにするこ
とを目指した． 

(4) 溶解ダイナミクスを基にした凝固ダイナミクスへの展開 

 溶解組織およびその後の遷移過程で形成される組織を起点とした凝固組織について，固相成
長の形態・速度・方向をその場観察から明らかにするとともに，熱源移動によって形成される異
方的な温度勾配が成長に及ぼす影響を明らかにすることを目指した． 



３．研究の方法 
 各研究開発項目について以下のように実施した． 

(1) 溶解・凝固現象の実証的データを獲得するためのその場観察手法の確立・発展 
 申請段階においてレーザーを用いた急速溶解・急速凝固現象のその場観察における時間分解
能は 5×10-3 s程度であった．この時間分解能では凝固現象は 1フレームで完了してしまい，そ
の過程を観察することはできなかった．時間分解能を向上させるための高速度カメラの導入と
高速その場観察結果の解析法を開発した． 

(2) 金属材料の溶解ダイナミクス（特に固液界面形状・分断組織）の特徴の解明 
 抵抗加熱炉での溶解・凝固現象のその場観察も進め，低速溶解域（昇温速度 10~240 K/min，
冷却速度＜100 K/min）での溶解現象に関する情報を系統的に獲得するとともに，試料の溶解前
組織（初期組織）の影響について検討した．また，レーザー照射により形成された溶融池の拡大
と溶解前組織との関係および溶融池内での液相流動について議論した．そのために CMSX-4 相
当組成の第二世代Ni基超合金（Ni-9Co-6.5Cr-0.6Mo-6W-5.6Al-1Ti-6.5Ta-0.1Hf-3Re，mass%）
や Al-Cu合金などの吸収コントラストが生じやすい合金系を選択して実施した． 

(3) 溶解から凝固への遷移過程（固液界面形状・組織の溶断・溶断固相の挙動）の解明 
 （２）と同様に Ni基超合金と Al-Cu合金を対象に，昇温停止および熱源の消失に伴い凝固過
程に遷移する際の固液界面での挙動に着目して観察を進めた．特に溶断した固相の挙動はその
後の組織形成に影響を及ぼすため精査した． 

(4) 溶解ダイナミクスを基にした凝固ダイナミクスへの展開 
 凝固組織形成における溶解前組織の影響を精査すべく，低速溶解においては任意のデンドラ
イトアーム間隔および温度勾配に対するアームの角度を制御した組織と再凝固組織との相関を
整理するとともに，レーザー照射によって形成される溶融池内の液相流動とその中に見られる
溶質分布が溶解前組織とどのような関係にあるのかを精査した． 
 
 
４．研究成果 

(1) 溶解・凝固現象の実証的データを獲得するためのその場観察手法の
確立・発展 
 本課題で確立した装置概観を図１に示す．SPring-8 に新たに導入さ
れた高速度カメラ（Photron 社製 FASTCAM SA-Z）をレーザー照射・観
察系に組み込むことで時間分解能を常用で5×10-5 s （撮影速度20,000 
fps）へと向上させた．これによりレーザー溶解後の急速凝固現象にお
いて固液界面の成長や溶融池内の液相流動を観察することが可能とな
った． 

(2) 金属材料の溶解ダイナミクス（特に固液界面形状・分断組織）の特
徴の解明 
 溶解過程では試料の上端からデンドライトが溶解し，マクロスケー
ルでは高温側から順に液相，固液界面 ，固相となった一方，ミクロス
ケールではデンドライトの溶解が進行する中で ，一次アームの主軸お
よび二次アームの根本が細くなりアームが断片化したことで液相中に遊離溶断した その際，図
２に示すように二次アームのみが溶断する形態と一次・二次アームの両方が溶断する形態が存
在した．その後の凝固過程では 二次アームのみが溶断した場合には凝固組織は溶解前組織の方
位を引き継いで成長した．一方，一次アームも溶断
した場合には溶解前組織とは異なる方位の組織を
形成した．溶断形態の違いが組織形成に影響したと
考えられる．そこでデンドライトを特徴づけるパラ
メータである二次デンドライトアーム間隔を指標
として一次アームの溶断の有無を検討した結果，あ
る臨界値以下の二次アーム間隔を持った凝固組織
においては有意に一次アームの溶断が生じやすい
ことが明らかになった．すなわち，微細な凝固組織
を局所的に溶解させた場合，再凝固組織は溶解前組
織と異なる多結晶組織を形成すると考えられる．ま
た，レーザー照射における急速溶解においては，溶
解前の組織のデンドライト樹間のミクロ偏析を表面張力差に起因するマランゴニ流が集積する
ことにより溶融池内に溶質分布が形成され，これが凝固後に溶融池スケールでのマクロ偏析と
して残存することが明らかとなった．さらに，Cu 粉体へのレーザー照射では溶融池形成過程に
粉体の移動現象が介在することが明らかとなった．これらは粉末床溶融法における積層造形時
に大規模欠陥の種となる可能性が． 
 

図１．レーザー照射による
急速溶解・急速凝固現象の
その場観察システム． 

図２．低速溶解における Ni 基超合金の溶解過程にお
けるデンドライトアームの溶断挙動． 



(3) 溶解から凝固への遷移過程（固液界面形状・組織
の溶断・溶断固相の挙動）の解明 
 共晶組織の観察しやすい Al-Cu 合金において，純
Al，Al-2,-5,-10，-15mass%Cu 合金のバルク体に対し
種々の条件でレーザーをスポット照射させ，その凝
固速度と組織を評価した．その結果，溶融池内で生じ
る初晶および共晶の成長界面を図 3 に示すように個
別に評価することに成功した．さらに観察された現
象と，成長速度，従来の定常状態を仮定した凝固理論
とを比較した結果，従来モデルでは急速凝固を表現
しえないことが明らかとなった． 
 さらに，Cu 粉体へのレーザー照射では溶融池形成
過程に粉体の移動現象が介在することが明らかとな
った．これらは粉末床溶融法における積層造形時に
大規模欠陥の種となる可能性がある（図４）．成長し
た溶融池は基板に接触した際に基盤への抜熱に起因
して凝固が急激に進行すること，レーザー励起によ
る入熱と基板への抜熱とがバランスするのに加え，
溶融池形状の変化などにより凝固と溶解を繰り返し
ながら成長方向を変化させてエピタキシャルに成長
することが明らかとなった．したがって基板に接す
る際のチル晶を抑制できれば結晶方位を引継いだ成
長を持続できる可能性が示唆された． 
 

(4) 溶解ダイナミクスを基にした凝固ダイナミクスへの展開 
 レーザーを走査させないスポット照射による急速加熱によって形成される溶融池では液相表
面の急峻な温度分布によって表面張力勾配が形成され激しいマランゴニ流が生じる．10 元系で
あるNi基超合金はミクロ偏析によって固相内（溶解前組織）に著しい溶質分布を有するが，溶
融池内においても溶融池中央とその他の領域において溶質分布を示すことがその場観察により
明らかとなった（図 5）．そこで TaC粒子をトレーサーとして液相流動を確認した結果，溶融池
周辺ではマランゴニ流により液相が攪拌されることで溶質濃度が均一化されるのに対し，溶融
池中央では液相流動の弱い領域が存在することが明らかとなった．凝固後にも保存されるマク
ロ偏析とも呼べるこの溶質分布は溶解前組織の溶質分布と溶融池内での流動の著しく弱い領域
との位置関係によるものだと考えられる．すなわ
ち，溶出元素が攪拌されないことによる結果であ
る．マクロ偏析状の溶質分布はレーザーを走査した
場合の移動する溶融池内にも確認されたが，その透
過輝度（溶質分布）と溶解前組織との位置関係から
も同様の結果が得られた．したがって急速溶解・急
速凝固域においては溶解前組織と流動の弱い領域
との大小関係が再凝固組織に影響するものと考え
られる．このような溶質分布はその後の熱処理にお
ける第 2相形成にも影響すると考えられる． 
  
 以上の研究により，低速から高速の広範な溶解・凝固現象のいずれにおいても，固液界面を起
点とする再凝固組織はその溶解前組織の影響を強く受けることが明らかとなり，その基盤的な
データを獲得することに成功した．また，一部の現象は昇温プロセスによって制御可能であった
が粉体の移動現象など，その場観察によって新たな課題として発見された現象もあった．特に粉
体を用いた金属３Dプリンティングにおいては粉体と急速溶融・急速凝固挙動が密接に関係する
ことが予想され，今後その方向への研究へと展開したい． 
 
  
 

図３．レーザー照射によって Al-Cu 合金に形成され
た溶融とサイズと凝固速度の関係． 

図４．Cu 粉体へのレーザー走査によって形成される溶
融池とその前方から溶融地に移動する粉体，それにと
もなう粉体欠乏領域の形成． 

Macrosegragation 

図５．Ni 基超合金へのレーザー照射によって形成され
る溶融池とマランゴニ流によって形成されるマクロ
偏析領域． 
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