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研究成果の概要（和文）：本研究では、放電プラズマ焼結（SPS）による高性能生体適合傾斜機能材料（FGM）の
創生を目的に、異材界面相の形成と強度特性の観点から、部分安定化ジルコニア（PSZ）、アルミナ（Al2O3）、
純チタン（Ti）、ステンレス鋼（SUS316L）の４種類の原料粉末を用いて、(1)PSZ-Ti、Al2O3-Tiの複合材料、
FGMの作製と強度特性の解明、(2)4種類の材料の組合せによる異材界面相の形成機構と強度特性の解明、(3)素材
と界面相からなる3相複合材料、FGMの解析モデルの構築について研究を進めた。その結果、SPSによるFGMの創生
における焼結性、強度特性に及ぼす材料組合せの影響を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Implant treatment has been widely applied to restore bones and teeth damaged
 by aging and injury, and it is important issues to develop implant materials with high 
biocompatibility and mechanical properties. This research dealt with fabrication of biocompatible 
functionally graded materials (FGM) considering creation of biomaterials-interphase in spark plasma 
sintering (SPS). By using four kinds of materials, partially stabilized zirconia (PSZ), Alumina 
(Al2O3), pure titanium (Ti) and stainless steel (SUS316L), (1) fabrication and evaluation of PSZ-Ti 
and Al2O3-Ti composites and FGMs, (2) creation mechanism and mechanical properties of 
biomaterials-interphase, and (3) mechanical model to analyze three-phase composites and FGMs were 
investigated. It was found that sinterability and mechanical properties of FGM were strongly 
influenced by the combination of materials. 

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 
加齢、事故、疾病等により損傷した骨や関
節など生体組織に対して、インプラント治療
が行われており、より生体適合性が高く機械
的特性の優れたインプラント材料を開発す
ることは重要な課題である。 
部分安定化ジルコニア（PSZ）、アルミナ
（Al2O3）、純チタン（Ti）、Ti 合金、ステ
ンレス鋼（SUS316L）は生体適合性が高く生
体材料として使用されている。ただし、セラ
ミックスは高い耐摩耗性に対して低靭性、金
属は高靭性・高強度に対して低い耐摩耗性と
いうように、長所と短所を持ち合わせている。
そこで、傾斜機能材料（FGM）の概念を導入
するならば、人工骨、人工関節などのインプ
ラントの表面にセラミックス、内部に金属を
配置し、組成（体積割合）を連続的に傾斜さ
せると両素材の長所を引き出した優れたイ
ンプラントを開発することが可能である。 
研究代表者らは放電プラズマ焼結（SPS）
による PSZ-Ti 系複合材料および FGM の開
発を行ってきた。SPSは、真空あるいは不活
性ガス雰囲気中でグラファイト・ダイ中の粉
末試料に直流パルス電流と加圧力を加える
ことにより焼結する方法で、グラファイト・
ダイおよび導電性粉末のジュール発熱と粉
末間での放電プラズマにより焼結が促進さ
れ、数分程度で焼結可能であることが特徴で
ある。 
研究代表者らの PSZ とTi からなる複合材
料および FGM の破壊靭性に関する研究にお
いて、複合材料の破壊靭性は Ti 体積率の増
加とともに減少し低靭性となる。その結果、
FGM におけるセラミックス側の微小き裂か
らのき裂進展に対して、傾斜層を貫通する不
安定き裂進展を示し、傾斜層でのき裂停止能
力は低いことを明らかにした。その原因とし
て、PSZ-Ti 系における界面相（反応生成物
TiOx と Ti2ZrO）の生成による脆化を指摘し
ている。 
以上のことより、高性能生体適合 FGM を
開発するためには、SPSにおける異材界面相
の形成機構や FGM に及ぼす材料組合せの影
響を明らかにすることが重要である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、高性能生体適合 FGM を開発
するために、1) 複合材料、FGM の機械的特
性に及ぼす界面相（材料組合せ）の影響を明
らかにすること、2)焼結による異材界面相の
形成機構を明らかにすること、3)界面相形成
と力学特性の材料組合せ依存性を明らかに
することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 セラミックスとして PSZと Al2O3、金属材
料として Tiと SUS316Lの計 4種類の原料粉
末を用いて、研究を実施した。 
(1) SPS による複合材料の作製と界面反応相
の同定と強度特性 

 4 種類の原料粉末の組合せによるセラミッ
クスと金属の複合材料を SPS により作製し、
X 線回折法（XRD）による分析により反応生
成物を同定する。素材の体積割合の異なる複
合材料について硬さ試験、曲げ試験、 IF
（Indentation Fracture）法による破壊靭性試験
を行い、強度特性と体積割合の関係に及ぼす
材料組合せの影響を明らかにする。 
(2) SPSによる FGMの作製と破壊靭性分布 
 同様に 4 種類の材料の組合せによる FGM
を SPS により作製し、FGM の硬さ分布、破
壊靭性分布に及ぼす材料組合せの影響を明
らかにする。 
(3) 小型二相界面焼結試験片の作製と界面反
応相および強度特性 
小型の柱状二相界面試験片（2mm×2mm×10 

mm程度）を SPSにより作製する方法を確立
する。4 種類の材料組合せのよる二相界面焼
結試験片について、界面相に対して電子線マ
イクロアナライザー（EPMA）による元素分
析、X 線回折法（XRD）による反応生成物の
分析を行い、界面相の同定、界面相元素の組
成分布および焼結に伴う界面相形成過程を
明らかにする。これにより、界面相の組成を
セラミックス－金属界面からの距離の関数
として求める。以上の結果から、SPS におけ
る焼結過程および界面相形成過程に及ぼす
材料組合せの影響を明らかにする。 
(4) 界面相の変形特性と強度特性の評価 
二相界面焼結試験片の界面相の研磨表面
に対して、微小硬さ分布、曲げ強度特性、界
面破壊靭性を評価し、これらの特性に及ぼす
材料組合せの影響を明らかにする。さらに、
破面の SEM 観察により、破壊形態の微視的
様相を明らかにする。 
(5) 材料組合せによる界面相を考慮した複合
材料の力学特性解析法の構築 
セラミックスと金属からなる複合材料は 2
種類の素材と界面相からなる 3相複合材料と
見なすことができ、界面相の機械的特性も推
定できる。SPS により作製された複合材料の
組織は、金属の体積率の増加とともに、金属
粒子分散、相互浸透からセラミックス粒子分
散に変化し、界面相が形成された組織となる。
これらの組織は FGM の各層の組織に対応す
る。これらの組織の力学特性を予測できるモ
デルをマイクロメカニクスと二重介在物法
に基づき、更にマトリッシティ（金属、セラ
ミックス各相のマトリックスを形成してい
る割合）を導入して構築する。 
最終的に、SPS における界面相形成を考慮
した高性能生体適合 FGM の創生技術の確立
を目指す。 

 
４．研究成果 
本研究の成果の内、2 種類のセラミックス

PSZ、Al2O3、2種類の金属 Ti、SUS316Lの 4
種類の原料粉末を用いて作製した複合材料、
FGM、二相界面焼結体についての成果を以下
に示す。用いた粉末の平均直径は、Al2O3 が



27m、PSZが 0.35m、Tiが 23m、SUS316L
が 10.4mであり、真空中で 7時間ボールミ
リングした後、SPSに供した。ボールミリン
グにより、Al2O3 は微小粉末の塊が破壊し約
1mの粉末となった。 
(1) SPS により作製した複合材料の反応相形
成と機械的特性 
 4種類の粉末を組合せた混合粉末をグラファイ
ト・ダイに配置し、SPS により焼結した。複合材料
の焼結においては、FGM を作製することを考え
て、全ての組成（体積割合）において同一の焼
結条件で焼結する必要がある。SUS316Lを用い
た場合、PSZ や Al2O3 が焼結できる条件では
SUS316L が溶融するため、SUS316L を用いた
複合材料、FGM は作製できなかった。従って、
PSZ-Ti、Al2O3-Ti の組合せで複合材料、FGM
を作製した。SPS の焼結条件は、PSZ-Ti複合材
料においては、真空中で、加圧力 15MPaの下、
加熱後、1200℃に5分間保持により焼結した。ま
た、Al2O3-Ti 複合材料においては、真空中で、
加圧力 30MPaの下で、加熱後、1300℃に 30分
間保持することにより焼結した。これらの条件に
より、組成の全範囲に渡り、相対密度 95％以上
の焼結体が得られた。 
 X 線回折法（XRD）により焼結による反応生成
物を同定した結果、PSZ-Ti 複合材料では、
Ti2ZrO、Ti2Oが生成され、Tiの体積割合が90％
以下の複合材料では、純チタンが検出されない
ことがわかった。一方、Al2O3-Ti 複合材料では、
全組成範囲に渡り、反応生成物は生成されない
ことがわかった。 
 図 1は複合材料のビッカース硬さを Ti含有率
との関係で示したものである。図に示すように、
ビッカース硬さは、それぞれの混合則（素材の硬
さを結ぶ直線関係）よりも高くなっている。これは、
PSZ-Ti 複合材料においては、Ti2ZrO、Ti2O の
反応生成物によるものと思われる。Al2O3-Ti 複
合材料においては、反応生成物は認められな
いにも関わらず高い硬さとなっているが、TiがAl
や O の固溶体を作り、固溶強化によるものと思
われる。 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
複合材料の機械的特性を調べるために、三
点曲げ試験を行った。100％Ti を除く各複合材
料の各組成の試験片の三点曲げによる曲げ応
力と曲げひずみの関係は、線形関係にあり、試
験片は脆性的に破断した。その結果より得られ
た曲げ強度と組成の関係を図 2に示す。両複合

材料ともに、曲げ強度は、セラミックスの高い強
度から、Ti 体積率の増加とともに低下している。
PSZ-Ti複合材料では、Ti体積率が 90％以上に
なると Tiの延性により上昇している。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 は、IF 法による破壊靭性を Ti 体積率に
対して示したものである。PSZ-Ti 複合材料では、
セラミックスとしては高い PSZ の破壊靭性値から
Ti含有率とともに低下し、Ti体積率が 90％以上
になると Ti の延性により上昇している。一方、
Al2O3-Ti 複合材料では、Al2O3の破壊靭性値か
ら Ti体積率とともに上昇するが、Ti体積率 40％
以上で低下している。 
 以上、SPS により作製した PSZ-Ti 複合材料、
Al2O3-Ti 複合材料について、反応生成物、ビッ
カース硬さ、曲げ強度、破壊靭性と Ti 体積率の
関係を示した。これらの特性について、PSZ-Ti
複合材料では反応生成物、特に Tiの Ti2O化に
よる脆化で説明できるが、Al2O3-Ti 複合材料に
おいては、反応生成物は認められず、破壊靭性
の Ti 体積率に対する変化など説明できない部
分がある。複合材料の場合、素材間の界面が存
在し、その界面の面積は体積割合とともに変化
し、界面の強度特性が複合材料の強度特性に
大きな影響を及ぼすことを考慮する必要がある。 
(2) SPS により作製した傾斜機能材料の機械
的特性 
 PSZ と Ti および Al2O3と Ti の体積割合の異
なる混合粉末をグラファイト・ダイ中に体積割合
が変化するように層状に配置し、SPS により複合
材料作製時と同じ焼結条件で焼結し FGM を作
成した。図 4は作製した PSZ-Ti FGM、Al2O3-Ti 
FGM の組織を示したものである。PSZ-Ti FGM
の 60％Ti層と 80％Ti層の間に見られる黒い点
は研磨により Ti粒子の脱落した後である。 
 図 5はビッカース硬さの分布を示したものであ 

図 1. 複合材料の Ti体積割合と硬さの関係 

図 2. 複合材料の Ti体積割合と曲げ強度の関係 

図 3. 複合材料の Ti体積割合と破壊靭性の関係 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
る。セラミックス表面で PSZ、Al2O3 の硬さから内
部基材のTiの硬さに変化していることがわかる。
PSZ-Ti FGMにおいて、傾斜層近傍 1mmの Ti
相で内部の Ti 相よりも高いが、Ti の酸化、残留
応力の影響等が考えられる。 
この 2 種類の FGM に対して、破壊靭性分布
を得るために図6に示す微小き裂導入試験片の
三点曲げ試験を行った。微小き裂はビッカース
圧痕によるメディアンき裂を導入し、試験中、試 

 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
験片の側面をビデオ録画し、試験後、荷重、変
位に対するき裂長さを同定した。 
図 7に PSZ-Ti FGMにおける荷重、き裂長さ
と変位の関係を示す。負荷の初期にわずかに安
定き裂成長が認められるが、傾斜層を不安定的
にき裂成長した後、Ti 基材中を安定き裂成長し
ている。安定き裂成長中のき裂長さと荷重より応
力拡大係数を計算するとその位置での破壊靭
性値を得ることができる。図 8 は、そのようにして
得られた PSZ-Ti FGM、Al2O3-Ti FGMにおける
破壊靭性値の分布を示したものである。当然、
不安定き裂成長した傾斜層中の破壊靭性値は
得られていない。また、図中には、それぞれの複
合材料で得られた破壊靭性値も示している。両
FGMにおいて、破壊靭性値は、傾斜層で低く、 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a) PSZ-Ti FGM 

(b) Al2O3-Ti FGM 
図 4. FGMの微視組織 

(a) PSZ-Ti FGM 

(b) Al2O3-Ti FGM 
図 5. FGMの硬さ分布 

図 6．FGMの三点曲げ試験片 

図 7. PSZ-Ti FGMの曲げ試験における荷重，
き裂長さ－変位関係 

(a) PSZ-Ti FGM 

(b) Al2O3-Ti FGM 
図 8. FGMの破壊靭性分布 



Ti基材中で上昇することがわかる。すなわち、セ
ラミックス表面層に発生したき裂は傾斜層では
停止しにくいが、Ti 基材中では停止しやすいこ
と、傾斜層間へのき裂進展は認められず、傾斜
層のはく離等は起こりにくいことが明らかとなっ
た。 
(3) 異材界面相形成と機械的特性と強度特性
に及ぼす材料組合せの影響 
 図 9は、セラミックスと金属の原料粉末を
用いた二相界面焼結体の作製手順である。焼
結残留応力により試験片加工中に割れが生
じたため、本研究では熱膨張係数の小さい材
料を先に焼結し、その後、異なる材料の粉末
をその周りに配置し焼結を行うことにより
焼結体を得た。材料の組合せとして PSZ と
Ti、Al2O3と Ti、PSZ と SUS316L、SUS316L
と Ti、PSZと Al2O3の 5種類について試験片
を作製した。PSZと Ti、Al2O3と Ti、SUS316L
と Tiの組合せについては、界面およびその周
辺に欠陥のない試験片が作製できたため、圧
縮曲げ試験により曲げ強度を測定した。また、
全ての材料の組合せについて、最終試験片形
状の加工する前の段階で、界面にビッカース
圧子を押し込むことにより生じる界面き裂
に基づき破壊靭性の評価を行った。SUS316L
と Ti の組合せについては界面き裂が生じな
かったため、界面に片側切欠きを導入し曲げ
試験により破壊靭性を評価した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 10は、PSZ-Ti界面および Al2O3-Ti界面
近傍における元素分布である。PSZ-Ti界面で
は Ti相から PSZ相に Ti原子が 50m程度拡
散している一方、PSZ相から Ti相には Zr原
子は拡散せず、O 原子が拡散している。
Al2O3-Ti界面では、Al2O3相から Ti相に Al原
子が 300m 程度拡散している一方、Ti 相か
ら Al2O3相への元素拡散はほとんど確認され
なかった。なお、両界面ともに O 原子が Ti
相に広く分布しているが、焼結前に粉末表面
に残留したO原子、セラミックス相のO原子、
炉内の微量な O 原子等が Ti 相に拡散したも
のであると考えられる。 
 図 11 は、圧縮曲げ試験により得られた曲
げ強度である。SUS316L-Ti界面は曲げ強度が
420MPa と非常に高強度である一方、PSZ-Ti
界面、Al2O3-Ti界面の強度は低い。図 12は、 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(a) 材料 Aの予焼結 (b) 材料 B粉末と材
料 A焼結体の配置 

 

(c) 二相界面焼結体 (d) 試験片表面の研磨 
 図 9. 二相界面焼結体の作製方法 

(a) PSZ-Ti界面 

(b) Al2O3-Ti界面 
図 10. 異材界面近傍の元素分布 

図 11. 異材界面の曲げ強度 

図 12. 異材界面の破壊靭性 

表 1. 異材界面の特性と機械的性質 



ビッカース試験から得られた破壊靭性であ
る。破壊靭性は、全ての組合せにおいて数
MPa m 程度であった。曲げ強度と同様に、
SUS316L-Ti界面が最も高く、Al2O3-Ti界面が
最も低くなった。 
 表 1は、様々な材料の組合せにおける異材
界面の特性と機械的性質をまとめたもので
ある。Tiとの組合せでは SUS316L、PSZ、Al2O3

の順に破壊靭性が低下し、PSZとの組合せで
は、Ti、Al2O3、SUS316Lの順に破壊靭性が低
下した。異材界面はある相の元素が他相に拡
散することによって形成されるが、材料の拡
散は、結晶構造や原子半径の差に強く影響を
受けることが知られている。界面強度の発現
機構については、原子半径や原子間の相互作
用など原子論的な評価が必要で今後の課題
である。 
(4) 総括 
本研究では、放電プラズマ焼結による生体
適合傾斜機能材料の創生に関して、①PSZ-Ti、
Al2O3-Tiの複合材料、FGMの作製と強度特性
の解明、②4 種類の材料の組合せによる異材
界面相の形成機構と強度特性の解明、③素材
と界面相からなる 3相複合材料、FGMの解析
モデルの構築について研究を進め、放電プラ
ズマ焼結による複合材料及び FGM の創生に
おける焼結法、材料選択など有効な指針を得
た。 
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