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研究成果の概要（和文）：焼結は膨大な粒子の関与する複雑な現象である。本研究では、焼結における複雑なミクロ構
造を３次元再構成し、微視的な構造と焼結の動力学との関連を２つの方法を用いて探求した。ひとつは放射光を利用し
たＸ線マイクロトモグラフィーであり、ガラス粒子の粘性焼結の解析に応用し、焼結の熱力学的駆動力である焼結応力
テンソルの異方性が緻密化とともに変化することを明らかにした。もうひとつは集束イオンビーム加工(FIB)によるFIB
ナノトモグラフィー法である。これはサブミクロン粒径のAu粒子の焼結の解析に応用した。さらに、焼結における微構
造制御の例として窒化ケイ素のナノ粒子の焼結と高温変形について新たな知見を得た。

研究成果の概要（英文）：Sintering is a complicated phenomenon of a huge number of interacting particles. 
Two methods were used to study the relationship between the complicated microstructure evolution during 
sintering and its dynamics. One method was the synchrotron X-ray microtomography, which was applied to 
study the anisotropy in the sintering stress during the viscous sintering of glass particles. The other 
method was FIB nanotomography which was used to study the sintering of sub micron size Au particles. 
Furthermore, as an example of microstructure control through sintering, the relation between the 
sintering of silicon nitride and the high temperature deformation was investigated.

研究分野： 無機材料物性
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１．研究開始当初の背景 
 焼結は成形した粉体を加熱して複雑形状
部品を製造する技術であり、セラミックスや
粉末冶金の分野、さらに、マイクロエレクト
ロニクス分野でも導電性厚膜パターンの焼
結による配線や電極などの形成に用いられ
ている。焼結は膨大な粒子の関与する複雑な
現象であるが、従来は、巨視的な相対密度が
時間とともに増加する「ち密化」として捉え
られてきた。近年では、焼結現象を連続体力
学にもとづく高温変形として扱い、ひずみ速
度を外部から加えられた機械的応力と緻密
かの熱力学的駆動力に対する線形応答とし
て解析するアプローチが発展しつつある。焼
結の熱力学的駆動力は焼結応力と呼ばれ、実
験的に高温変形試験によって決定すること
ができる。焼結は周囲と相互作用する膨大な
数の微粒子の集合体が高温で拡散などによ
り、その形を変え、その過程において３次元
の気孔構造が複雑に変化する。つまり、巨視
的な焼結応力の起源はミクロスケール、サブ
ミクロンスケール、ナノスケールの気孔構造
にある。近年、Ｘ線マイクロトモグラフィー
や集束イオンビーム(FIB)により加工した断
面の走査型電子顕微鏡像により複雑な気孔
のミクロ構造を３次元再構成することが可
能となりつつある。しかしながら、焼結プロ
セスにおける微構造を３次元マイクロトモ
グラフィーにより解析し、このようなミクロ
スケールの構造をもとに、巨視的な焼結の駆
動力である焼結応力に関連づける研究はな
されておらず、未踏の分野であった。 
 
２．研究の目的 
焼結は膨大な粒子の関与する複雑な現象

である。本研究では、焼結における複雑なミ
クロ構造を３次元再構成し、微視的な構造と
焼結の動力学との関連を探究することを目
的とする。焼結現象を支配する原理・原則を
より深いところで捉えることにより、先進的
な製造技術の革新につながる基盤を築く。 
 
３．研究の方法 
 焼結は大別すると、ガラス／アモルファス
の粘性流動を利用する粘性焼結と、金属やセ
ラミックスの結晶粒子の焼結とがある。焼結
過程におけるミクロスケールでの粒子間結
合の形成や複雑な気孔構造の収縮挙動を３
次元的に把握するために２つの方法を用い
る。ひとつは放射光を利用したＸ線マイクロ
トモグラフィーであり、ガラス粒子の粘性焼
結の解析に応用した、もうひとつは集束イオ
ンビーム加工(FIB)によって試料を30nmの間
隔で順番に削っていき、断面の走査電子顕微
鏡画像をもとに材料組織を３次元再構築す
る FIB ナノトモグラフィー法である。これは
サブミクロン粒径の Au 粒子の焼結の解析に
応用した。さらに、焼結における微構造制御
の例として窒化ケイ素のナノ粒子の焼結に
ついても検討した。焼結は焼結応力に駆動さ

れた高温変形であるため、外力による高温変
形挙動についても調べた。 
 
４．研究成果 
（１）ガラス粒の粘性焼結の放射光Ｘ線トモ
グラフィー   
 テープ成形したガラス球粒子の粘性焼結
における複雑な３次元気孔構造の変化を放
射光Ｘ線マイクロトモグラフィーにより直
接観察した。粒径 8ミクロンのソーダライム
ガラス球粒子を分散したスラリーをアルミ
ナ基板上にテープ成形した。初期膜厚は 300
ミクロン、相対密度は 61.5%であった。焼結
温度は 750℃で、焼結時間を変えて 64%から
98%までの相対密度をもつ試料を作成した。
放射光Ｘ線マイクロトモグラフィは ESRF で
実施し、一辺 0.28 ミクロンの立方体を voxel
として３次元再構成した。ガラスの粘性焼
結の巨視的な構成方程式は、流体力学の基
本方程式をもとに応力やひずみ速度の体積
平均を定義して導出できる。ひとつひとつの
閉気孔はそれぞれ異なる局所的焼結応力を
もち,表、エネルギーテンソルで表すことが
できる。巨視的な焼結応力テンソルは局所的
焼結応力の体積平均として求めた。 薄膜の
拘束焼結では、収縮は膜厚方向のみで起こる。
膜厚方向の焼結応力成分が最も大きく、かつ
面内異方性が観察された。異方性は焼結初期
で最大であり、緻密化とともに低下し、最終
段階で消失した。この結果より、異方性はテ
ープ成形プロセスにより導入さ れたと考え
られた。ソーダライムガラスの表面エネルギ
ーから焼結応力は 0.2～0.15 MPa と推定され
た。これは焼結鍛造試験により実験的に求め
られた焼結応力と同程度であった。表面エネ
ルギーテンソルの偏差成分の解析より、テー
プ成形した薄膜中の面内や厚み方 向の異方
性を定量的に評価できた。 
（２）Au 結晶粒子の FIB トモグラフィー 
 放射光Ｘ線トモグラフィーの分解能は
0.28 ミクロンであるため、粒径が１ミクロン
以下の粒子の焼結における微構造変化を解
析するには限界がある。このため、マイクロ
エレクトロニクス分野で重要な Au 微粒子の
焼結の解析に集束イオンビームによる断面
加工と断面の走査電子顕微鏡観察を繰り返
すことにより、３次元構造を再構成する FIB
トモグラフィー法を焼結過程の研究に適用
した。試料は粒径 0.9 ミクロンの Au 粒子と
し、分解能 35nm で気孔構造を観察した。３
次元画像より、各焼結温度における焼結体の
相対密度、比表面積、曲率分布、表面エネル
ギーテンソル、焼結応力を解析し、比表面積
と相対密度との間に比例関係が成立するこ
とを見出した。この比例関係はガラスの粘性
焼結においても、また、Au結晶粒子の粒界拡
散による焼結においても共通しており、焼結
機構の詳細によらない普遍的な関係として
成立することを明らかにした。焼結応力は相
対密度によらずほぼ一定であったが、曲率法



で求めた焼結応力は相対密度の増加ととも
に著しく増加した。 
（３）ナノ結晶窒化ケイ素の液相焼結による
微構造制御と外力による変形 
 Y2O3-Al2O3-MgO 系(YAM)の粒界ガラス相を含
むナノ結晶窒化ケイ素を液相焼結により製
造し、高温変形中の微構造とガラスの化学組
成の変化を調べた。YAM試料は1650℃,5×10-4 
s-1 のひずみ速度で巨大な変形を示すこと,ま
た、変形中にひずみ硬化が現れることを見出 
した。組織観察より、高温変形とともに粒成
長、細長い粒子の配向、粒界ガラス相量の減
少が起こること、さらに、焼結助剤のカチオ
ンが結晶粒表面と粒界に偏析し、変形後は偏
析量が増加することを 明らかにした。 
 MgO を添加し粒界に Si-Al-Y-O-N ガラス
相を含むナノ結晶窒化ケイ素の高温変形を
調べた。この材料の利点はガラス相の粘性が
低く、Shear thickening を示さないことであ
る。ち密で粒径 56 nm のナノ結晶窒化ケイ素
を放電プラズマ焼結法(SPS) により 1300℃、
300 MPa の条件で合成することに成功した。
10-3 ～10-2 s-1 のひずみ速度域で大変形を示
す高速超塑性を実現し、大変形後もキャビテ
ィやき裂などの損傷がないことを見出した。 
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