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【緒言】金属とセラミックスの接合は、材料特性が著しく異なるため両部材間の結合の形

成や熱応力の緩和を行うことが重要である 1)。そのため、金属表面をセラミックス化、また

はセラミックス表面を金属化することによって、部材間の結合の形成や熱応力の緩和を行

い金属とセラミックスを接合する。その中でも、金属表面をセラミックス化する手法では、

金属表面を酸化させて中間層とし、中間層とセラミックスの結合を形成することによって

接合することができる 2)。我々は、キレートフレーム法を用いて Gd添加 CeO2(GDC)膜の合

成に成功している。また、(Ce0.8,Gd0.2)-EDTA 金属錯体の水溶液を用いて、塗布法と大気焼

成により膜厚数百 nm の GDC 膜の合成を報告している 3)。そこで、上記 2 つの手法を組み

合わせ、SUS 基材上に GDC 膜を堆積させることで、セラミックス同士の結合が形成され、

付着効率が向上するのではないかと考えた。本報告では、SUS 基材上に塗布法と大気焼成

にキレートフレーム法を組み合わせて合成した GDC 膜の微細構造を調査した。 

【実験方法】キレートフレーム法のみを行った試料を Sample1、塗布法と大気焼成後にキレ

ートフレームを行った試料を Sample2 とし、以下の手順で作製した。キレートフレーム法

において、粉体供給装置(TPP-5000: 九溶技研株式会社)に金属組成比率が[Ce]:[Gd]=8:2 の

Ce-EDTAと Gd-EDTA の混合粉体(中部キレスト製)を投入し、キャリアガスとして窒素を用

いて、スプレーガン(6P-Ⅱ: Sulzer Metco)へ搬送した。搬送した混合粉体を酸素-水素炎中に

導入し、SUS430 基板(20×50×3 mm
3
)上に GDC 粒子を堆積させた。この時のスプレーガン

と基板の距離を 120 mmとし、原料の供給量を 3 g/min とした。一方、塗布法と大気焼成に

おいては、(Ce0.8,Gd0.2)-EDTA 金属錯体の濃度が 15 wt.%である水溶液(中部キレスト製)を

SUS430 基板の全体を覆うように塗布した。その後、マッフル炉を用いて 850℃で 1 時間大

気焼成後自然冷却を行った。作製した試料の結晶構造は X 線回折(XRD)法を用いて評価し

た。また、表面及び断面の形態観察を走査型電子顕微鏡(SEM)法、表面及び断面方向の元素

分布を SEMに搭載されたエネルギー分散型 X 線分析(EDX)装置を用いて調査した。 

【結果と考察】XRD 法より、作製した試料の堆積物は  (Ce0.7Gd0.3)O1.85 (ICDD card 

00-046-0507)を含有していることが分かった。表面及び断面の EDX 2 次元元素マッピング像

より、基板上に Ceと Gdの各元素が同じ堆積物から確認された。Figure 1 に Sample1,2の断

面 SEM像を示す。球状粒子と扁平粒子が確認された。更に Sample2では塗布法と大気焼成

由来の、亀裂の入った堆積物の上にキレートフレーム法由来の粒子が堆積していることを

確認した。Sample1の GDC 膜厚(SD)は 6.8 m(0.6)、2次元気孔率(SD)は 15.5 %(5.8)であっ

た。一方 Sample2の GDC膜厚(SD)は 8.9 m(2.0)、2次元気孔率(SD)は 14.1 %(2.5)であった。 
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Fig.1 Cross-sectional microstructures of GDC films deposited on SUS 430 substrate with different methods， 

(a) chelate flame method (Sample1) and (b) chelate flame method after coating method and atmosphere 

firing(Sample2). 
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