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発育

1970年にJ.S.Koeblerは､低弾性係数をもつ金属と高弾性金属をもつ2種類からな

る1層の厚さが100原子程度の多層構造において転位の移動と増殖が同時に抑制さ

れ､せん断応力が増加するという強力固体設計理論を提案した｡この理論を実証す

るように1978年､S.L.Lehoczkyは多層構造を有するAl/Cuラミネートを真空蒸着汝に

より作製し､強度特性を調べた結果､1層の厚さの減少にともない強度が増加し､1

層の厚さが70nm以下では降伏応力が複合則から予想される値の4.2倍にもなること

を示した｡このように金属多層膜やラミネート複合膜において積層周期や各層の厚

さの減少に伴い､強度が増大することが予想されている｡

また､1994年には実用上の観点から一層の厚さがメゾスコピックスケールの多層構

造を有するバルク材料の作製方法として､金属箔を交互に積層し､拡散接合と圧延

法によって作製する方法が考案され､この方法により強度が非常に高い材料の作製

が可能であることが報告されている｡しかし､この方法によって作製された試料の組

織や構造については未知の部分が多く､解明されなければならない課題である｡
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/+-JL,･ペッデの鹿財

ホール･ペッチのモデルは多結晶体について成り立ち､結晶粒が/J､さくなるにつれて転

位の動きが封じ込まれるために強度が上昇するというモデルである｡本研究ではホールペッ

チのモデルを積層多層膜の圧延に伴う強度上昇メカニズムに用いる｡積層多層膜では各

層の結晶のすべり面やすべり方向が違うため､転位が移動する障害物になる｡すなわち､

層間隔が小さいほど転位が動きにくくなり､強度が上昇する｡下の式は一層の厚さKが小

さくなるにつれて､降伏強度 Uが上昇していることを表している｡Uoは単結晶の平均降伏

強度､Aは係数である｡

o'-qo+AX-1/2
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ケう ーfTl-̂L,

低弾性定数をもつ金属Aと高弾性定数をもつ金属Bの二種類からなる一層の厚さが

100原子程度の多層構造において､金属A中の界面からの距離hにあるバーガースベ

クトルbをもつらせん転位とその鏡像にある金属B中らせん転位の間に働く単位長さ当

たりの力Fは

p-も2R〝A/47一h

であり､ここでRは

R=(LLB-LEA)/(JEB+LLA)

〟A:高弾性定数をもつ金属

FLB:低弾性定数をもつ金属
0:金属Aのすべり面と界面の最小角度

二::A た

と表される｡

このとき転位を駆動させるためのせん断応力 crrは

Ur-bRILASin0/47Ch

で与えられ､転位のコア半径ro≒2bと界面-の距離が等しいとき､最大せん断応力は

crmaxは

ol.ni.X≒RJLASine/87r

となる｡つまり､弾性係数が大きく異なるほどRが大きくなり､最大せん断応力｡maxに

影響を与えることが分かる｡層の厚さには依存していないo
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･AgyNl'I=つCIて附 す石

ケ-ラーのモデルと複合則の理論値を計算してみる｡

ケ-ラーモデル

弾性定数(C44)はそれぞれAg:46.1GPa､Ni:124.7GPaである｡

Ag､Niのいずれもfcc構造であり､界面(100)､すべり面(111)と仮定した場合

0-540 45' sinO=0.81664

となる｡従って､

8max≒R〟2Sin0/87r-0･46019

R=(FLAg-LEN,)/ (LLNE+LLAE)-689[MPa]

複合則

複合則の理論値を計算してみる｡試料全体の弾性係数をAgとNiの
体積分率で表すと､

LL=VAgfLAE+VNILLN;

-46.1×1/6+124.7×5/6

-ll.6[GPa]

-11600 [MPa]

弾性範囲内でひずみE-0.15を与えたとき応力は

CT=fLXe

=11600×0.015

-174 【MPa]

複合則とケ-ラーモデルを比較するとケ-ラーモデルは複合則の理論値の約4倍
であることが分かる｡
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オロワンfT'-̂t玖紺

図は層2に存在する転位が境界面に貼り付き線張力を受けている様子を示

している｡転位は動こうとすると両端が境界面に按しているため境界面から大

きな摩擦力を受ける｡下の式を見るとこれも層間隔Kが小さくなるにつれて強

度が上昇している｡層間隔が狭くなると転位はますます大きな線張力を受け

る｡転位は動きにくくなる｡βは転位と境界面の作る角度である｡

r-(cos0)(JLb/27rh)Ill(Ⅹ/b)

-‥ ≡芋- : -
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5m

圧延法によりNi/Ag積層多層膜の強度が増加するメカニズムを解明するために､

Ni,Agの体積比を変えて強度試験､磁気測定､断面観察を行なう｡すでに存在す

るNi:Ag=1:1のデーターと今回の実験するNi:Ag=5:1､1:5とを比較する｡

Ni/Agを選んだ理由

本研究Ni/Ag積層多層膜についではNi/Ag､Cu/Ni､Ag/CuのなかでNi/Agが一

番強度が高く､弾性係数の差が大きいのでNi/Agを選んだ｡また､Ag/Niはともに

共晶系で固溶度が低い｡ (巻末にNirAgの状態図を掲載する)
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Ag.NI'GGGに つCIT

Nll.Agともにfcc構造でNtl/Agは共晶系である｡NVAgの状態図は巻末に示すD

格子定数(A) バーガースベクトル(A)

下の表は本実験で用いた金属箔短冊の状態を示したものである｡

1Metal 純度(%) 厚さ( m) 寸法(mm2)

Jl/=ついT

周期 兄はNi､Ag一組の厚さを表している｡

単位はnmである｡
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二義艶去彦

試料作成

1､市販されている金属箔(厚さ0.01mmと0.05… )を購入し､これをカッターナイフ

で3×8mmの短冊状に切断する｡切断した金属箔を目的の厚さまでNiとAgを交

互にカーボンジグに積み重ねる｡

2､炭素ジグをステンレスジグにセットし､トルクレンチでねじを締めて加重を加え

た後､真空炉で加熱する｡加重はカーボンジグが壊れない程度に加える｡真空

度はおおよそ5×10~6Torr､温度は3時間で680℃まで昇温し､50分ほど保持す

る｡

3､出来上がった試料を積層面に平行に圧延していく｡

*試料作製の流れの図を次のページに示す

引張試験

4､目的の膜厚に到達したら､放電加工機で引張試験片を作製する｡出来上がっ

た引張試験片の標点部側面をラッピングペーパー2000番～4000番で傷が消え

るまで磨く｡試験片は小さく､薄いので引張試験はポリマーなどを引張試験する

機器を用いる｡

sEM観秦･磁気測定

5､引張試験したあと､走査型電子頭微鏡で断面や試験片内を観察する｡さらに､

vsMでの磁気的評価､X線での結晶評価も行なう.
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脚 伊の慮れ

①NiとAgを交互に積層する
t-伽"W･一
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容顔狩の条件

試料L A i総積層枚数 温度 圧力 保̀持時間=真空度`
】 (nm) ≡ (K) (MPa) (min)I(Torr)
I 456 500

忘 三よ 二豊 二 …喜33 i1回目873!21.604-6×10~5
68 Ⅰ 6000 2回目873 19仁一?-Q----一十 一一--58! 6000

'50i6000 l ll l 1 l36 6000
420 380 I J F250400 II I㍗ 175.400 Jー

NL.-5:1170560 LW｣
i 圭72 10501回 日 873つき60…4-6×10-5

72 10502回日 873 ?ilo.三上一一fl50 1000
46∃1000 L"

iNi:A-1:5l 666l150 i
Ni:Ag-1:1の試料はホットプレスで作製したためNi:Ag-5:1と条件が違っている｡

Ni:Ag-5:1の試料はカーボンジグとステンレスジグによって作成した｡加重はカー

ボンジグが壊れない程度にトルクレンチで加えるため試料に加える圧力は測定で

きなかった.Ni:Ag-1:5の試料はなかなかうまくできず九-666nm､100nmの試料

しかできなかった｡
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'7わ小プレス

ミニロール

ミニロールのハンドルを限界までひ

ねっても目的の薄さに達しない場
合は､0.5mmほどのステンレス板を

下敷きにして圧延する｡



粛啓好感

積層状態を走査型電子顕微鏡で観察した｡写真は試料の側面をエメリーペーパー

やバフで研摩したものだO黒い部分がNi､白い部分はAgであるO写真を見ると各

層がラメラ状に積層している様子が分かる｡試料作製時に温度が高すぎたり保持

時間が長すぎると層どうLが混ざりあってしまう｡また､温度が低すぎたり保持時間

が短いと層どうLが接合しないので､ちょうど良い温度と保持時間､試料-の圧力

を見つけることが重要である｡

Ni:Ag-1:5の場合Agの体積比がNiに比べ多い｡そこで､Agは拡散しやすい性質

を持つため少しでも温度などの条件が整わないと層どうLが混ざってしまう｡
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Ni:Ag=5:1 ^=200nmのときのSEM写真 (×loo°)

Ni:Ag=5:l ^=200nmのときのSEM写真 (×5000)
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i/戚 静

引張試験駄科形状

サウンドペーJi-ではさむ

1 1暮 lI lI lI lI l1 1トト 一丁一一一斗;4mm '】 l

軽量加重用引張書式験機
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標点部側面は少しでも傷がある

とノッチ試験のようになってしまう

ため､ピンセットではさんだ後､

万力ではさみ､丁寧に磨く｡標

点距離は4mm､両端はすべらな

いようにサウンドペーパーではさ

むO

引張試験は左図のようなポリマー

やゴムを試験する軽量加重の

引張試験機を用いる｡引張速

度は0.05mm/minである｡



虜威力の裁定
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者穿･虎男

i/鹿討脚

Ni:Ag-5:1についてはデータを取ることができたが､Ni:Ag-1:5については試料

がうまく作製できず､2つしかデーターを取ることができなかった｡

Ni:Ag-5:1,1:5の引張試験結果を見ると九の値が小さくなるにつれて最高強度が

上昇していることが分かる｡

最高強度を見ると､ケ-ラーの理論値モデルよりはるかに上回っていることが分

かる｡

破断面を走査型電子顕微鏡で観察するとディンプリングが積層の境を越えて張り

出している｡デインプリング破断なので延性破断だといえる｡
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NL'IAg-5IILZ)応力 ひず歩頗
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破断面の様子 Ni:Ag=5:1 ^=200nm (×5000)

破断面の様子 Ni:Ag=5:1 A=200nm (×2000)
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Nl.･Ag-5.･)の伊LFとJlt聯
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Aが小さくなるにつれて伸びが減少していることが分かる｡これはNiの加工硬化が

起こったためだと考えられる｡
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fiSM/=Li;拙 蘇芳

Nir鰍 点群カの願
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一層の厚さと保磁力の関係を知るためにVSMを用いて磁気測定を行なったO

横軸にNi一層の厚さの常用対数､縦軸に保磁力の常用対数をとった｡Ni:Ag-

5:1､1:1のプロットを比較するとどちらも直線の関係になっており､Ni一層の厚さ

が減少するにつれて保磁力が上昇していることが分かる｡これは圧延により磁

壁がお互いに固着されたためだと思われる｡

また､Ni:Ag-1:1､5:1のグラフは平行になっている｡これは､Agの量に関わら

ず､強磁性体であるNiの厚さに保磁力が依存しているためと考えられる｡
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虚大広カと庶妄JZtのEG
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Ni:Ag-1:1のグラフを見ると徐々に最大応力が上昇し､直線部分を経て一

定値に至る｡Ni:Ag-5:1も直線部分を経て-定借に至る様子が分かる｡こ

のことからホールペッチモデルを経て一定値に至るケ-ラーモデルに収束

すると考えられる｡Ni:Ag-1:1と5:1の2つのグラフを比較するとNi:Ag-5:1

の最大応力の方が上まわっていることがわかる｡これはNi:Ag-5:1の方が

Niの割合が多いためNiにより強度が上昇したためと考えられる｡

実際の最大応力の値はケ-ラーの理論値よりはるかに高く､最終的には様々

な強化機構が混ざっていると考えられる｡
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JMiAgr虜 の願 でフbジ小Lf_-グラフ

Ni,Ag一層の厚さと最大応力を比較したグラフを次ページに示す｡Niの方のグラフ

を見ると一つの線上にプロットが乗っていないが,Agのプロットを見るとNi:Ag-1:1､

1:5､5:1のグラフは1つの線上に乗っていることが分かる｡このことから､Ni/Ag積層多

層膜の強度はNiの厚さに関わらず､Agの厚さに左右することが分かるo
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Ag r膚のESにMす名最大応力
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なぜ､Ag一層の厚さと最大応力のNi:Ag-5:1,1:1,1:5､3つのグラフが一つの線上

に乗るのか｡また､ 圧延により一層の厚さが薄くなるに従い､なぜ強度が上昇する

のかということを下のモデルで説明する｡

次第にAg中の転位を動かす応力が高くなる｡

先にも述べたようにNiに比べAgの剛性率は低く従って､Ni層に比べAg層の転位エ

ネルギーの方が低い｡従って､転位はNi層よりもAg層中に安定的に存在し上のよう

な図になる｡

転位が壁であるNi層を超えるには､多くの転位や外部応力が必要となる｡圧延する

に従いAg層が薄くなるので転位も少なくなる｡よって､Ag一層の厚さが小さくなるに

従い多くの外部応力を必要とする｡

ゆえに､以上のメカニズムからNi/Ag積層多層膜の強度はNi層の厚さに関わらず､

Ag一層の厚さに依存し､Ag層が薄くなるほど強度が上昇するのである｡

-25-



鹿静
以上の実験より以下の結論を得ることができた｡

一層の厚さに対する最大応力は､Ag一層の厚さでプロットしたときNi:Ag-1:1､

5:1､1:5の傾向が似ており､プロットが1つの直線状上にある｡したがって､Ni/Ag

積層多層膜の強度はAgの膜厚に依存することが分かったOそのため､Agの膜

厚を制御することがNi/Ag積層多層膜の強度を制御することにつながる｡

一層の厚さが薄くなるにつれて伸びがなくなった｡

最大応力一九一1/2のグラフにおいてNi:Ag-1:1と5:1の傾向は似ており､ホール

ペッチモデル､ケ-ラーモデルが成り立つ部分がある｡また､九が小さくなるに

つれて強度が上昇する過程は､様々な強化機構が複合したり入れ代わってい

る｡ことが分かった.

一層の厚さが薄くなるにつれ保磁力が上昇する｡これは､圧延による礁壁の固

着によるものだと考えられる｡
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