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研究成果の概要（和文）：2元系共晶合金の素粉末混合法による焼結過程における，異種金属元素の相互拡散と
液相発生をシミュレートする方法が開発された．マルチフェーズフィールド法(MPFM)により，元素拡散と相変化
が計算され，個別要素法(DEM)により焼結収縮挙動が計算される．気相率が一定となるような保存則を考慮し，
焼結微細構造の形成を計算するMPFMの定式化を行った．MPFMモデルでは，粒子の接触部において液相を生じた場
合でもネックサイズを算出する方法を構築し，これにより得られる焼結力をDEMに組み入れた．

研究成果の概要（英文）：A method for simulating the interdiffusion between different elements and 
the liquid formation during sintering is proposed for blended elemental powder processing of a 
binary eutectic alloy.  The diffusion of elements and the phase transformation is computed by a 
multi-phase-field method (MPFM), and the sintering shrinkage is calculated by the discrete-element 
method (DEM).  MPFM for microstructural evolution in sintering is formulated with taking account of 
the conservation law of gas phase fraction.  In the model of MPFM, the way of evaluating the neck 
size is established even if the liquid phase is formed in the contact area between particles, and 
the sintering force obtained from the neck size is incorporated in DEM calculation.

研究分野：工学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
粉末冶金で合金部品を製作する方法として，低コスト，低成形荷重を達成するために，元素粉末を混合して焼結
する方法が開発されてきた．これにより強度，靭性をもたらすヘテロ構造を作製することもできる．しかし，ヘ
テロ構造の形成は，プロセス条件の他，元素粉末のサイズ，量，分布に影響され，最適な機械的性質を得るため
にはそれらを制御しなければならない．本解析手法は粉末冶金法におけるプロセス設計，材料設計に貢献すると
考えらえれる．

※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 
粉末冶金あるいはセラミックスのプロセス（粉末成形・焼結法）は，高融点材料の部品製造や，
多孔質体の作製，複雑形状部品のネットシェイプ成形等に用いられている．焼結による粉末成形
体の緻密化のほか，高精度な成形を行うには焼結収縮変形を予測，制御する必要があり，空孔拡
散による物質移動メカニズムを基礎とした焼結理論が発展してきた．近年は様々な数値解析手
法を応用した焼結解析モデルが提案され，焼結体のゆがみだけでなく，クラック発生の解析も行
われている． 
一方，粉末成形・焼結法は，複合材料の作製にも利用され，異種粉末材料を添加する場合も多
い．特に各元素粉末を混合，焼結する“素粉末混合法”は，コストが抑えられるだけでなく，圧
粉挙動，焼結挙動，焼結組織を積極的に制御する方法として従来から用いられてきている．近年
は，部分的な合金化により不均一構造（ヘテロ構造）を形成することで，焼結材料の高強度化が
試みられている．素粉末混合法による焼結過程では，構成元素の相互拡散と焼結が同時に起きて
おり，また，元素濃度が高い部分で過渡的に液相が生じる場合も考えられる．しかしながら，相
互拡散による合金化あるいは化合物の析出や液相の生成消滅などの相変化を伴う焼結挙動は未
解明の部分が多い． 
 
２．研究の目的 
 筆者はこれまでメゾスケールで粉体の焼結収縮変形と結晶粒成長挙動を，個別要素法（DEM）
とフェーズフィールド法（PFM)を用いて解析する手法（PFM/DEM連成法）を開発してきたが，
対象は単一相の固相焼結に限られていた．本研究では，これまで開発してきた焼結解析法を，相
互拡散，相変化を扱えるように拡張し，素粉末混合法に適用可能な手法を新たに構築することを
目的とする．これにより，異種混合粉末の焼結機構，合金化過程を解明するとともに，合金焼結
部品の寸法形状，微細構造予測を計算機援用で行う手法を確立する． 
 
３．研究の方法 
(1) 単一相を対象に開発してきた焼結解析法を，2元系合金の相互拡散，相変化を扱えるように
拡張する．2元系合金の自由エネルギーを設定し，拡散過程は熱力学に基づき，化学ポテンシャ
ル勾配を用いて計算する．相変化は状態図と連動させ，マルチフェーズフィールド法（MPFM）
により，気相（気孔）を考慮して計算する．2粒子間のネック部を通した相互拡散を計算し，得
られた元素濃度分布に応じ，液相生成も計算する．液相を生じた場合の焼結モデルを DEMに適
用し，焼結収縮を計算できるようにする．これにより，少量の液相の出現による焼結促進を再現
する． 
(2) 一方，素粉末混合法による焼結過程を実際に確認するために，焼結実験も行う．特に，液相
焼結過程に対しては，合金元素の拡散，液相生成と焼結収縮との関係を把握することが重要とな
る．そこで，工業製品でしばしば用いられる Fe-P系合金をモデル材として取り上げ，Fe-P系合
金の液相焼結において，添加する Fe3P 粉末の粒度分布が，粉末成形体の緻密化挙動に与える影
響を調査する．  
 
４．研究成果 
(1) 解析 
共晶型状態図の自由エネルギー汎関数を設定し，2 次元モデルにおいて，ポテンシャル勾配に
よる相互拡散および温度上昇による相変化の過程を対象とする．例として，100%A 元素からな
る粒子と 100%B元素からなる粒子を接触させ，濃度変化と接触部における液相の生成を計算す
る．各相の化学的自由エネルギーGkを設定し，添え字 kは気相（k =1），液相（k =2）および固相
粒子（k ≧ 3）を区別するフェーズフィールド変数k の添え字に対応させる． 
全自由エネルギー汎関数は次式で与えた． 
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ここで，第 1項は化学的自由エネルギー，第 2項は自由エネルギー障壁，第 3項は勾配エネルギ
ーである．A, B原子の相互拡散を次の拡散方程式に基づき計算した． 
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ここで，M は易動度である． cJ

は焼結収縮（剛体運動）による移流フラックスであり，個別要

素法により計算される．MPFMにおける相変化の計算では，気相に関しては，気相率1の合計を

一定に保つために，保存場の時間発展方程式を以下のように定式化した． 
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を用い，液相および固相粒子については非保存場の時間発展方程式 
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を用いて計算した．Lj，Bijはそれぞれ表面，界面の移動度である． sJ

は焼結収縮による移流フラ

ックスであり，DEMにより計算される． 
DEM における焼結モデルでは，粒子境界での粒界拡散を取り扱っている．そのため焼結収縮
の駆動力となる焼結力の計算では，ネックサイズが必要となる．既報(1)では粒界幅からネックサ
イズを換算する方法を用いていたが，液相が生じた場合，粒界が消失するため，この方法は採用
することができない．そのため，粒子表面の曲率からネック先端 2点を探索するアルゴリムズに
より，ネックサイズを算出する方法を取った． 
図 1に計算例を示す．A元素（黄緑）と B元素（黄色）からなる大きさの異なる粒子をランダ
ムに配置した．(a) は B原子（黒）の濃度分布，(b) に相変化（液相発生）の状況を示す．加熱
中に A元素と B元素が相互拡散していき，共晶温度を超えると粒子の接合面付近，すなわち，
2相領域で液相が発生し始める． 
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(a)  B元素の拡散        (b) 相変化（赤：液相） 

図 1 A元素粒子（黄緑）と B元素粒子（黄色）の焼結挙動の計算例 

 
以上，MPFMと DEMの連成により，メゾスコピックな領域で，素粉末混合法における液相焼
結過程のシミュレーションが可能になった．ただし，多量の液相の出現を再現するものではなく，
粒子間に生成する液相を通しての拡散を考慮したモデルである．これにより，液相フィルムによ
る粒子間のすべりを介した再配列挙動を計算できるようになった．また，自由エネルギー汎関数
として，Fe-P系，Bi-Sn系等の合金系における実際の化学的自由エネルギー関数を導入した解析
も可能にした．  



(2) 実験 

焼結実験で使用した Fe粉末は軟磁性部品用ベース粉末 ABC100.30である．アトマイズ粉であ
り，組成は炭素量 0.003 %, 酸素量 0.04%の純鉄粉である．粒度分布を図 2(a)に示す．粒子径の測
定にはレーザー回折式粒度分布測定装置（SALD-7000，島津製作所）を用いた．メジアン径は 84.6 
µmであった．Fe3P粉末は図 2(b)に示すように粒度分布の異なる 3種類（Small, Meddle, Large）
を用意した．Smallはメジアン径が 6.7 µm で最も小さく，幅の広い粒度分布を持つ．Middle は
粒度分布の幅は小さく，メジアン径は 11.4 µm である．なお，Middle の粒子径の最大値 21.9 µm 
は Small の最大値 41.1 µm よりも小さくなっている．Large は大きい粒子径を持つ粒子が含ま
れており，メジアン径が 21.8 µm で最大径は 76.7 µm である． 

P濃度が 2.38 at%および 5.49 at%になるように Fe粉末に Fe3P粉末を添加し，計 6種類の混合
粉末を作製した．なお，2.38 at%は遷移的液相焼結となる濃度である．それぞれの混合粉末を 277 
MPaの圧力でプレス成形し，アルゴン雰囲気中 1100 ℃で 0.2 ksおよび 3.6 ksで焼結を行い，水
冷した．得られた焼結体の密度測定を行い，その後試料を切断し，断面観察を行った． 
 

 
(a) Fe粉末                  (b) Fe3P 粉末 
図 2  Fe粉末および Fe3P 粉末 3種類の粒度分布 

 
図 3に実験で得られた相対密度と保持時間の関係を示す．図 3 (a)のように P濃度が 2.38 at%
の場合，Smallと Largeを用いた試料は，焼結温度 1100℃に達した後の保持時間中は相対密度が
ほぼ変化しなかった．一方で Middle を用いた試料では，昇温中の相対密度上昇に加えて，温度
保持中も相対密度が 2.5％程度上昇した．すなわち，添加 Fe3P粉末の粒度分布によって緻密化挙
動が異なった．図 3 (b)は持続的液相焼結となる，P濃度が 5.49 at%の場合の結果を示してある．
P 2.38 at%の試料とは異なり，どの粒度分布の Fe3P粉末を添加した試料においても，昇温中に急
速に緻密化し，1100℃到達後の相対密度はほとんど変化しなかった．これは，持続的液相焼結で
は多量の液相が発生し，粉末粒子の再配列により緻密化するためであり，添加する Fe3P の粒度
分布によって緻密化挙動に差異はなかったと考えられる． 
 

 

(a) P 2.38 at%                       (b) P 5.49 at% 

図 3  Fe3P粉末の粒度分布と添加量が緻密化に与える影響 
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P 2.38 at%の場合は，Small，Large を添加した試料では焼結体の相対密度が低くなり，Middle
を添加した試料では比較的高くなった．その理由を考察するために，断面の気孔径とその個数か
ら断面の気孔径分布を算出し，グラフ化したものを図 4に示す．Smallと Largeを用いた試料は
100 µm 程度の粗大な気孔が多く含まれている．Middle を用いた試料の気孔のメジアン径は 50 
µm程度である．従って，Small，Largeを添加した試料において，焼結体の相対密度が小さくな
るのは，大きな粒子径の Fe3P粉末に由来する粗大気孔が原因と考えられる．粗大気孔は，Fe3P
粒子の位置で液相が発生し，液相が周囲の気孔に流出することによってできた気孔であると考
えられる．一方，粒子径の小さな Fe3P 粉末では，共晶温度に達するまでに P 元素が周囲の Fe
粒子内に拡散し，P濃度が低下し，液相の生成が少なくなると考えられる．Middleの Fe3P粉末
を用いた試料の熱分析では，融解熱がわずかであることを確認した．すなわち，Middleを添加し
た試料では，液相の発生はわずかであることを示唆している．実際，Smallと Largeを用いた試
料の断面観察では液相の跡が見られたが，Middle を用いた試料断面においては確認できなかっ
た． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 4  P 2.38 at%の焼結体断面における気孔サイズ分布 

 
 

(3) まとめ 

Fe-P 系合金の素粉末混合法による焼結実験において，Fe3P 粉末の混合量および粒度分布が液
相発生に影響し，さらに緻密化に影響することが確認できた．本研究で開発したMPFM/DEM連
成法では元素拡散，液相発生を計算できるため，このような合金系の液相焼結過程の解析に適用
可能である．ただし，大量の液相が発生する持続的液相焼結ではなく，粉末粒子間に液相がわず
かに発生するような遷移的液相焼結を対象としている．遷移的液相焼結においては，粒度分布の
他，加熱速度によっても元素拡散の程度が変わり，発生する液相の量，持続時間が異なってくる．
これは粒子の再配列，緻密化にも影響するため，最適なプロセス条件を理論的に予測するために，
本解析法が有効であると考えられる．ただし，Fe-P 系合金の焼結実験で観察された粗大気孔の
発生は，現解析モデルには考慮しておらず，今後の課題となる．  
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