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研究成果の概要（和文）：焼結は膨大な数の粒子が高温で周囲と相互作用して運動する結果として起こる。本研究では
単一粒界の焼結における収縮と粒子回転の結晶粒相互の方位依存性を、収束イオンビーム(FIB)加工した微小試験片を
用いて、直接計測する技術を開発した。この技術により、結晶方位に依存する粒界拡散係数、粒界エネルギーをひとつ
ひとつの粒界に対して測定し、粒界ごとに異なる焼結挙動と２つの粒子間に作用する「焼結力」を解明した。微視的な
焼結力をもとに、巨視的な焼結挙動を記述する連続体力学の「焼結応力テンソル」と結晶粒配向等によるその異方性を
解析するとともに、多粒子凝集体の形状変化を記述するテンソル・ビリアル方程式を提案した。

研究成果の概要（英文）：Shrinkage in sintering is the result of the motion of many particles, which intera
ct with their neighbors.  A method to analyze the mechanics of sintering of a single grain boundary was de
veloped by using specimens fabricated by focused ion beam micro-machining (FIB).  This method determined t
he grain boundary energy and the grain boundary energy which are dependent on crystallographic orientation
.  The microscopic sintering force acting between two particles was used to develop the concept of sinteri
ng stress tensor in macroscopic continuum mechanics of sintering. This model predicted the effect of the l
ocal microstructure on anisotropic shrinkage, and the tensor virial equation of evolving surfaces in sinte
ring of aggregates of particles was proposed.
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１．研究開始当初の背景 
 焼結で製造されるセラミック部品や素子
は、結晶配向やミクロ組織制御によりその特
性を向上できる。ミクロスケールの組織形成
及びマクロスケールでの収縮を予測、制御す
るには、結晶粒の方位関係や粒界構造、粒界
の化学組成が焼結にどのように影響するか
を知る必要がある。しかし、焼結は膨大な粒
子の関与する複雑な現象であり、一つ一つの
粒界の焼結特性に着目した系統的な研究は
なかった。 
 一見複雑で混沌としている焼結現象も、そ
の本質は粒子間結合の形成であり、背後には
明快な力学原理がある。当時、我々は微視的
な構造をもとに異方的な収縮における焼結
応力テンソルや巨視的粘性テンソルを決定
する理論を構築し、焼結の微視的な力学原理
と巨視的な力学原理を結びつける可能性が
あるとの展望を得ていた。しかし、このよう
な理論的な展開は始まったばかりで、膨大な
数の粒子が関わる焼結現象をミクロスケー
ルの本質から理解し、制御するには実験的な
検証も含めて不明な点が多かった。 
 
２．研究の目的 
 古典的な実験研究の限界を突き破るには、
理論的な研究やシミュレーションとともに、
新しい実験手法の開発が重要な役割を果た
す。本研究では、収束イオンビーム（FIB）
により加工したミクロ試験片を用いた直接
計測により単一粒界の焼結の動力学を探求
することを目的とする。焼結現象を支配する
原理・原則をより深いところでとらえること
により、先進的なセラミックス製造技術の革
新につながる基盤を築くことを目指した。 
 
３．研究の方法 
 焼結現象を結晶粒の相対運動と駆動力の
関係として捉え、結晶方位の影響を明らかに
した。結晶粒の運動は並進運動と回転運動に
分解される。並進運動の駆動力は焼結力、ま
た、粒子回転は粒界エネルギーの方位依存性
に起因するトルクに駆動される。本研究では、
選択した粒界に収束イオンビームでミクロ
スケールのパターン加工を行い、高温熱処理
によるミクロ試験片の形状変化を走査型電
子顕微鏡で観察した。粒界拡散と表面拡散と
を考慮したコンピュータシミュレーション
と実験結果とを比較することによって、単一
粒界に対する相対速度と駆動力との関係を
計測した。さらに、２粒子間焼結の相互作用
の解析をもとに多粒子凝集体の焼結、また、
膨大な粒子の焼結を連続体力学として扱う
手法へと展開を図った。 
 
４．研究成果 
（1）面心立方格子をもつ金(Au)をモデル

材料として用い、単一粒界に作用する焼結
力と粒子運動の計測技術の開発を行った。 
試料には金箔リボン(Au, 純度99.99%, 

厚さ10m)を用いた。900℃で熱処理し,平均
粒径25mまで粒成長させた後,集束イオン
ビーム加工(FIB)により単一粒界をもつ微
小試験片を製作した。表面にカーボンナノ
ロッドを蒸着し,位置測定の基準とした。試
験片に真空中,750℃で熱処理を繰り返し，
結晶粒の回転・収縮量の時間変化を測定し
た．結晶粒の方位関係は後方散乱電子線回
折像(EBSD法)で決定した。 
焼結中の粒子間距離の収縮量 につれて,

回転角 も増加した.いくつかの試験片では
特定の方位で回転が停止した。粒界エネル
ギー は方位に依存し，粒子回転は粒界エネ
ルギーを減少する方向に起こるため，回転
の停止は特定方位で粒界エネルギーが最小
となることを示した。３次元コンピュータ
シミュレーションにより、収縮と回転をそ
れぞれ焼結力とトルクに対する応答として
解析した。Auに対するモデル実験結果とシ
ミュレーション結果とを比較することによ
り、表面エネルギーと方位角との関係を表
す曲線を決定するとともに、粒界拡散係数
を推定した。さらに、ミクロ試験片の形状
変化をもとに表面拡散係数を測定する手法
を新たに提案した。Auの表面拡散係数 はカ
ーボン蒸着に影響され,抑制されることが
示唆された。（雑誌論文 ９） 
 

(2) 面心立方金属に対して開発した計測技
術をチタン酸 ストロンチウム(SrTiO3)に対
して適用することを試みた。チタン酸ストロ
ンチウムの双晶粒界に対してFIB加工により
ミクロ試験片を作成した。しかしながら、
異方性の強い本材料においてはチャネリン
グ現象によって加工性が異方的となり所望
の形状の試験片作成はできなかった。 
 
(3) 焼結における2粒子間相互作用を焼結力
に駆動された粒子運動の視点から解析した。
粒界拡散と表面拡散による焼結シミュレー
ションにはBrakkeのSurface Evolverプログラ
ムを用いた。粒界拡散によって起こる粒子の
相対運動u と、粒子の重心位置の移動量 R
を時間の関数として求めた。緻密化は u に
よってもたらされた。u と R の差は、表面
運動による球状化による粒子の重心位置変
化にほぼ対応する。表面運動による重心運動
に対しても駆動力と移動度を定義できた。こ
れは焼結後期で重要となる。球状化も含む最
終的な重心移動 R に対するu の割合は粒界

拡散と表面拡散の比 sgb DD  、及び、粒界

エネルギーと表面エネルギーの比 sgb  の

増加とともに上昇した。焼結力は焼結初期に
最大値に到達後、しだいに減少し、平衡状態
でゼロとなった。（雑誌論文 １０） 
 
(4) ミクロスケールの焼結力をもとに、巨視



的収縮の構成方程式、焼結応力、粘性テンソ
ルを求め、拘束焼結と焼結鍛造における異方
的収縮と組織形成を予測する手法を提案し
た。中期焼結における開気孔構造を平衡形状
にある局所的粒子配列で近似した。薄膜の収
縮挙動を、面心正方構造モデルを用いて粘性
テンソルの６個の独立成分の異方性にもと
づき解析した。基板上の薄膜の面内方向の収
縮は拘束されているため、厚み方向にのみ収
縮する。この際、薄膜の面内には引張応力が
働くため、拘束を受けない自由焼結の緻密化
曲線に比べて、収縮が抑制された。拘束焼結
の収縮が異方的であるため、微構造自体も時
間とともに異方的になった。異方的組織の形
成のため、収縮速度が等方モデルよりさらに
低下することはアルミナ薄膜の拘束焼結実
験結果とよく一致した。（雑誌論文 ６） 
 
(5) ガラスの焼結は高温で表面張力に駆動さ
れた粘性流動によって起こり、Stokes 方程式
を数値的に解けば粘性焼結による微構造変
化を予測できる。流体力学の基本原理に基づ
き，微構造と巨視的な構成方程式との関係を
直接導出する方法を提案した。任意形状の気
孔の局所的焼結応力は表面エネルギーテン
ソルで表せた。気孔収縮は局所的焼結応力テ
ンソルの静水圧成分に駆動され，偏差成分が
球状化の駆動力となった。焼結の終期過程で
は様々な形と大きさのポアが多数分散して
いる。巨視的な焼結応力は個々の気孔の局所
的焼結応力の体積平均で定義でき、巨視的焼

結応力の静水圧成分は気孔の全表面積 poreA

と全気孔体積 poreV から求めることができた。 

これにより、任意の気孔寸法分布関数に対し
て焼結応力を予測することが可能となった。
（雑誌論文 ４） 
 
(6)粘性流動により2つの球粒子が焼結すると
最終的には平衡形状である一つの球に到達
する。焼結の初期過程はネック成長、あるい
は、収縮＝粒子の相互運動として理解される
が、焼結の後期過程の球状化(spheroidization)
の熱力学的駆動力を焼結力学の視点から解
析し、形状変化を記述するテンソル・ビリア
ル方程式を導出した。これに基づいて計算し
た回転楕円体粒子の長軸と短軸の長さの時
間変化は有限要素法シミュレーション結果
とよく一致した。焼結応力は表面エネルギー
テンソルで表すことができ、静水圧成分が収
縮の熱力学的駆動力であることはすでに知
られていたが、焼結応力の偏差成分が焼結の
後期過程の球状化の駆動力であることを証
明した。（雑誌論文 ５） 
 
(7) 慣性モーメントテンソルは微粒子凝集

体の形態を特徴付ける量であって．偏差成分
は形状異方性を表し,等方成分は慣性２次モ
ーメントや回転半径に関係し，形状のコンパ
クトさを表す。結晶粒子の焼結は粒界拡散に
より起こり，その熱力学的駆動力である焼結
力や焼結応力は表面エネルギーテンソルと
関係している。同時に体拡散，表面拡散，蒸
発－凝縮によって粒子形状は変化する.バル
クな材料の緻密化は密度で表現できる．体拡
散と表面拡散による焼結のテンソル・ビリア
ル方程式を提案した。この方程式は微粒子凝
集体だけでなく，母材中の気孔，キャビティ，
析出物，介在物の組織形成の解析にも応用で
きた。（雑誌論文 ２） 
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