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1. はじめに

　放電プラズマ焼結（SPS: Spark Plasma Sintering）
法の原型は 1960 年代初頭に登場したパルス電流を粉
末固化に応用するという思想に基づき日本のジャパッ
クス社より発表された純国産技術の放電焼結加工法で
ある 1）．当時は「金属材料を瞬時に高密度に焼結する」
金属加工の革命と言える画期的な新手法であると紹介
された．1968 年には米国ロッキードミサイル社へ特
許技術輸出し産業界で大きく取り上げられベリリウム
やチタン合金などの迅速焼結技術として注目を浴びた．
しかしながら，その再現性・量産性に問題があり
1980 年代初め頃にはほとんど研究開発成果の発表は
目にすることがなくなった．この間，セラミックス焼
結に関しての応用も行われてきたが，金属系構造材料
や磁性材料などの材料研究が主体であったためセラ

ミックス系材料の研究開発は深化するに至らなかった．
現在の SPS 法は 1989 年に住友石炭鉱業（株）から発表
されたものでパルス大電流と高加圧力を用いる新しい
コンセプトに加えハードウェア・ソフトウェアが改良
され粉体技術の研究と相まって大きく進化するに至っ
た．SPS 法は型焼結法が基本であり，焼結型へ粉末原
料を充填し，圧縮成形と同時に DC パルス大電流を印
加して成形工程，緻密化と焼結工程をワンストローク
の迅速短時間で行う．近年，再注目されている省エ
ネ・環境低負荷型・迅速・反応性焼結・電磁エネル
ギー支援などを特徴とする新しい材料合成技術である．
セラミックス系／金属系ナノ材料，複合材料系の傾斜
機能材料や CNT/CNF-金属系複合材料，また硬質材
料，電子材料，熱電変換材料，バイオ材料他さまざま
な分野でその有用性が実証されてきている 2）～7）．
　図 1に示すごとく，1990 年以降セラミックス学会
等材料関連の学術界で，SPS 法を用いた研究発表が登
場し始め 2000～2010 年の間に急増し，今日では粉体
粉末冶金学会，日本金属学会等に置いても頻繁に論文
発表が見られるようになった．海外学会での論文発表
や特許出願件数の増加も顕著である．SPS 法はナノ材
料，各種複合系材料への適応性が極めて高く 8）～12），例
えば 6～7nm の CeO2 等セラミックス原料粉に 1GPa
の高加圧力をかけ粒成長抑制し 10～15nm の高密度ナ
ノバルク体へ固化でき注目されている 13）．1960 年代
に研究された瞬間大電流焼結法（Flash Sintering）技
術も最近は見直され，日本では目立っていないが，ロ
シア，米国，ポーランド，インド，イタリアなどで活
発に基礎研究が進んできていて興味深い．本稿では
SPS 法の概要およびセラミックス焼結の現状と将来性
について紹介する．
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図 1　主要材料学会における SPS を用いた研究発表件数の推移
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2. 放電プラズマ焼結法の特徴と加工原理

　従来焼結法に比べ SPS 法の大きな特徴を列記する
と以下の通りである．これらの効果により新たなセラ
ミックス焼結分野を開拓することができると考えられ
ている．

（1）迅速焼結が可能である．
…従来法に比べ焼結時間が 1/20～1/100．

（2）微細組織構造制御焼結が可能である．
… 粒成長抑制が容易でナノ粉末をナノ結晶構造で

固化．
（3）温度傾斜焼結が可能である．

… セラミックス－金属系など傾斜機能材料の焼結
に好適．

（4）固相焼結が容易である．
… 焼結助剤なしで SiC，WC など高温セラミック

スの高密度焼結が可能．
（5）低温焼結が可能である．

… アモルファス材やキューリー点以下での磁性材
料の焼結が容易．

（6） 反応焼結・電磁場支援プロセスで熱・圧力・時間
以外の焼結駆動力を有し独特な焼結が可能．

（7） その他，擬 HIP-SPS 焼結，SPS-磁場焼結，SPS-
マイクロ波焼結など組み合わせ焼結が可能．

　SPS 装置の基本構成を図 2に示す．標準タイプの
SPS 装置は①焼結機本体②パルス電源ユニット③操作
制御ユニット④真空ユニット⑤冷却水制御監視ユニッ
トの 5 つの部分で構成されている．
　SPS 法は通常円筒状グラファイト（黒鉛）製焼結型
に粉末を充填し，およそ 20～100MPa 程度の縦 1 軸加
圧下で直接その圧粉体粒子間隙に4～20ボルト程度（通
常 10V 前後）の低電圧，平均出力電流 500～40,000 ア
ンペアのパルス状 ON-OFF 直流大電流を連続的に印
加する．熱的，機械的，電磁的エネルギーを焼結駆動
力とし焼結加工を行う自己発熱方式を基本としている．
図 3は第五世代型のワンボックス・AC サーボモータ
式中型標準 SPS 焼結装置の外観写真である．この他
縦 1 軸加圧構造以外に上下・左右多軸通電加圧型やグ
ローブボックス付ナノ精密焼結装置型，全自動生産シ
ステム型などがある．焼結型材種はダイス鋼型，超硬
型，セラミックス型を使う場合もある．加圧力は無加
圧あるいは 100MPa 以上～ 1GPa 程度まで高圧力を負
荷する場合もある．一般的には毎分 20～200K 程度の
昇温速度で利用され，500～1000K/分の超急速昇温も
可能である．試料片が小さいφ20～30mm では数分～
20 分程度の昇温・保持時間で，φ100mm を超える大

きなものでも 1 時間乃至 2 時間以内程度の短サイクル
で高品位な高密度焼結体が得られる．SPS 焼結温度は
およそ 100～200K 程度内部より低い温度となる．SPS
法は物質粒子間の表面拡散現象が支配的プロセスで，
この反応性急速昇温効果や電界拡散効果（Electro-
migration）が寄与し，最近の研究では非平衡 MA 粉
末のナノ SiC 焼結 5）や TiO2 では優先的結晶配向性が
変わる効果 14）などが判明している．

3. SPS によるセラミックスへの応用例

　SPS 高温短時間焼結はセラミックス材料のホットプ
レス焼結法（HP），熱間等方加圧焼結法（HIP）と異
なる新しい焼結特性と効果が期待できる．Al2O3，
ZrO2，TiO2，SiO2，MgO，CeO などの酸化物系，WC，
SiC，B4C，TaC，TiC の炭化物系，TiB2，HfB2 など
硼化物系，Si3N4，TiN，AlN の窒化物系セラミックス
など総じて微細組織構造・高密度焼結が可能である．
図 4に代表的な各種セラミックス焼結体と SPS 焼結
条件例で SPS 加圧力，昇温時間，SPS 焼結温度およ
び保持時間を示す．SPS 法では焼結助剤を一切含まな
い固相焼結が容易なことは大きな特徴であり，従来法

図 2　放電プラズマ焼結装置の基本構成図

図 3 研究用中型 SPS 装置（日本／シンターランド社製）
 （最大加圧力 150KN/ 最大パルス電流出力 7500A 仕様）
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に比べ極めて微量の助剤添加でも良好な緻密体が得ら
れる．従来法と比べ機械的性質に優れた構造セラミッ
クスの作製ができる．電子材料系機能性セラミックス
では，微細組織で焼結固化することにより隣接する結
晶粒界が増え電子特性の向上が図れる．また，粒子相
互の表面層のみで拡散結合させ粉末粒子内部の変質を
最小限に留め，かつ界面に不適切な生成物や不純物が
存在しないように焼結すれば，出発原料粉末自体の持
つ特性を最大限引き出すことが可能となる．透光性ア
ルミナや誘電体・熱電半導体など電子セラミックスへ
の応用が期待されている．以下 Al2O3，SiC セラミッ
クス焼結での特徴および応用例等を紹介する．
3.1　酸化物系セラミックスAl2O3 の微構造

　SPS 法を用い Al2O3，ZrO2，TiO2，SiO2，MgO，
CeO など酸化物系セラミックスおよびそのコンポジッ
ト材料で多くの研究が行われてきている．副成分は
Y2O3，c-BN，TiN，SiC，ZrB2，TiO2，CaSiO3，
CNT，HAP 他など多種多様である．SPS 法は粒成長
を最小限に抑制しナノ粉末材料をナノサイズのまま固
化可能である．例えば，一次粒子径 37nm の超微粒
γ-ナノ Al2O3 粉末および平均粒径 0.2 と 0.5μm のα- 
Al2O3 を用い昇温速度 60～1500K/min，SPS 焼結温度
873K～1773K，加圧力 49MPa と 690MPa で焼結体作
製し，その緻密化状況・微細組織変化・相変態と各焼
結パラメータとの関係調査および原料粒径 100nm の
市販高純度ナノα-Al2O3 粉末での比較評価を行った．
図5に結晶粒径200～300nm，99.18％TDの微細組織・
高密度ナノα-Al2O3 バルク体を SPS 焼結温度 1423K，
加圧力 100MPa で得た例を示す．同粉末を 1473K，
30MPa，50～100K/min 処理で若干粒成長は進むが
98.3％ TD 高密度体を得た．すなわち，SPS 法は所望
の物性・微構造に合わせた諸焼結条件選択が重要であ
り，適正な選択によって粒成長抑制と高密度化を同時
に実現できる．

3.2　炭化物系セラミックス SiC の SPS 焼結と機
械的性質

　0.28μm β-SiC＋3mass％ Yb2O3-5mass％ Al2O3 粉末
を用い SPS 焼結体の緻密化状態と機械的性質について
ホットプレス焼結体との比較を行った．加圧力 30MPa，
SPS昇温速度100K/min，HP昇温速度70K/minである．
図 6に SPS 処理 2023K で 98％以上の高密度 SPS 焼結
体が得られ HP 焼結体では 2173K にて同等密度の関
係を示す．図 7から 2073K SPS 焼結体の最大室温曲
げ強度，ビッカース硬さ／破壊靱性（図示せず）は
720MPa，25GPa および 4.0MPa・m1/2 で，SPS 焼結体
は 2273K HP 焼結体最良の 640MPa，23.5GPa および
3.5MPa・m1/2 と比べ良好であった．一方，図 8の SEM

図 4　各種セラミックスの SPS 焼結体

図 5 1423K，100MPa/1473K，30MPa の Al2O3 破面の SEM
写真

100MPa, 1423K, 99.18%TD

30MPa, 1473K, 98.3%TD 

図 6　SPS と HP-SiC 焼結体の相対密度と焼結温度の関係
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写真で 2073K SPS 焼結体は 2273K HP 体より粒成長
しているにかかわらず HP 焼結体より高強度を示し界
面の結合強度が高い．この SPS 焼結メカニズムを明
らかにするため XRD（図 9）およびラマン分光分析

（図示せず）を行いアモルファス状不規則構造 3C 型
の存在を見いだした．この不規則構造が SPS 処理後
の SPS 焼結体では SiC 焼結体結晶粒径が大きくなっ
ても高い結合強度を有する結果をもたらしたことを示
唆している 10）．SPS 法では相変態制御することで新し
い機能性材料の創製が可能となる．
3.3　Si3N4-Al2O3 系複合材料の耐摩耗焼結部品

　図 10は SPS 法により商品化された Si3N4-Al2O3 系
複合材料ファインセラミックス焼結部品の代表的事例
である．ホモジナイザ耐摩耗部品として利用されてい
る．SPS 法の特徴のハイスピード焼結で出発原料の粒
成長がほとんどなく，またマイクロポアや焼きムラも
なく相対密度 99～100％に緻密かつ硬さ 20GPa 以上
という高硬度な焼結体が得られている．型設計により
リング状，円筒状，凸形状等のニヤネットシェープ成
形がグリーン体成形の中間工程なしで直接焼結ができ
る．およそ 0.2～0.3mm 程度の研削仕上シロを残し，
精度よく高密度に SPS 焼結される．SPS 加工条件は，
加圧力 30～50MPa，SPS 焼結温度 1673～1873K，昇
温・保持焼結時間 15～20 分である．高硬度ファイン
セラミックスの後加工工程が簡略化でき製造コストの
大幅削減を達成した例である．
3.4	 ブラスト装置用 Al2O3/B4C 系セラミックスノ

ズルへの応用
　図 11は直径φ30/15mm（I.Dφ6）×60mm（長さ）
上下異形テーパ状サンドブラスト装置用 Al2O3 ノズル

図 11　上下異形テーパ状サンドブラスト装置用 Al2O3 ノズ
ル製品例

図 7 SPS と HP-SiC 焼結体の室温曲げ強度と焼結温度の関係

図 8 SEM 像（エッチング面）
 （a）SPS 焼結体 SiC（2073K，30MPa）
 （b）HP 焼結体 SiC（2273K，30MPa）

図 9　SiC 原料粉末，SPS 焼結体，HP 焼結体の X 線回折

図 10　Si3N4-Al2O3 複合系ファインセラミックス・ホモジナ
イザ部品
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例である．ウォータブラスト装置は，流体にアルミナ
（Al2O3）粒子等の硬質粉末セラミックス材料を研磨剤
として混入し，所定の圧力を加えて噴射ノズルより吹
き付け，洗浄やバリ取りなどを行う．研磨剤による損
耗と破損を最小限に防ぐためノズル材料には高い耐摩
耗性と強度が要求される．Al2O3 系，B4C 系材料につ
いてノズル形状を SPS 法の三次元ネットシェープ成
形で相対密度ほぼ 100％の焼結体作製が可能となり，
後加工の研削・研摩仕上げ工程の削減に成功した．ノ
ズル製品の内・外径許容寸法公差±0.1～±0.2mm に
対し得られた SPS 焼結体は十分許容公差内の精度で
ある．表面粗さはRa0.34～0.36μmの鏡面を有し，ビッ
カース硬さは B4C で約 29GPa，Al2O3 約 20GPa と極
めて良好な結果であった．従来市販焼結品に比べおよ
そ 10 倍以上の長寿命が得られている．
3.5　バインダレス超硬 pure-WC非球面レンズ金型

への応用
　図 12に WC 焼結体素材および研削・研摩仕上げし
たスリーブ／上下パンチ 3 点セットのガラスレンズ金
型外観写真例を示す．近年，結合剤（バインダ）の
Co や Ni を全く含まないバインダレス WC 超硬（炭
化タングステン）は，高温特性，耐摩耗性，熱膨張率
に優れ，デジタルカメラや携帯電話用非球面ガラスレ
ンズ成形金型として使用されている．200nm 以下の
超微粒 WC 粉末を出発原料とし Cr3C2，VC，TiC な
どの粒成長抑制添加剤等はなく，フリーカーボンとの
反応焼結を利用した WC 単相 SPS 焼結体は，市販バ
インダレス超硬と比べ高い耐酸化性，Hv2600 の高硬
度，低熱膨張率を特長に多くの光学レンズメーカ，カ
メラメーカへ現在納入されている 15）．10nm 以下のナ
ノ面粗さを必要とするレンズ面の仕上性・転写性にナ
ノ結晶構造の微細組織焼結体は高い評価を得ている．
SPS 法は固相焼結が容易という代表例のひとつでもあ
る．

3.6　傾斜機能材料（FGMs:	 Functionally	 Graded	
Materials）への応用

　SPS 法は温度傾斜焼結が可能なため傾斜機能材料を
合成する上で極めて有効な手段である 7），12）．図 13は
ZrO2（3Y）/SUS410L のセラミックス－金属系熱応力
緩和型 FGMs で，表面はセラミックス 100％，裏面金
属 100％で中間層にセラミックスと金属の混合組成濃
度が段階的に変化した超耐熱材料である．ZrO2-SUS
系，ZrO2/TiAl 系，ZrO2/Ni 系，Al2O3/SUS 系，
Al2O3/Ti 系，TiB2/Ti 系，Al2O3/Ti-6Al-4V，WC/
Co 系，WC/SUS 系，WC/Ni 系，Cu/SUS 系，SiO2

ガラス／SUS，W 系，アパタイト／Ti 系，ポリイミ
ド樹脂／Al 系，ポリイミド樹脂／Cu，フェノール樹
脂／Cu 系他，Si3N4 複合材の相変態無段階傾斜などさ
まざまなバルク状 FGMs 創製に成功している．
3.7　大形セラミックス材料の均質SPS焼結技術

　SPS 法では急速加熱・迅速焼結を特徴とするため
「大形化・均質焼結」は加工技術・ノウハウ開発の代
表的課題である．φ15～50mm 以下程度の小片試料作
製では比較的容易に均熱化が得られるためこの種の問
題は顕在化しない．しかしながらφ100～350mm の大
形材料ではバラツキが生じる．材料の熱伝導率，粒子
の再配列，均等プレス加圧力負荷，接触面積周長など
に起因し偏荷重と偏熱現象が発生しやすく迅速・均質
焼結に困難さが伴う．とくにセラミックス系 1400～
2700K 領域での大形高温焼結に関する SPS 焼結検証
データは未だ少ない．実用化のため適正な SPS 加工
ノウハウと機械メンテナンス技術の蓄積が重要である．
対象材料厚さ（長さ）と均熱・均質焼結への影響問題
も縦単軸加圧機構上の課題であり，多軸・多段押し構
造など各種カスタム SPS 装置の開発も望まれている．
現在のところ，図 14に示す直径 300mm まで均質・
高密度 Al2O3 焼結体（R.D.98％以上）の作製が可能と
なっている．

図 12　pure-WC 非球面ガラスレンズ金型材料と成形レンズ例 図 13　ZrO2（3Y）/SUSFGM（左／ 6 層，右／ 21 層構造）
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4. まとめと今後の展望

　SPS 技術の概要およびセラミックス材料を中心に
SPS 応用例を紹介した．
　SPS を“モノづくり”の生産・開発支援ツールとし
活用するには①システム技術（ハードウェア）②プロ
セス技術（ソフトウェア）③粉体技術を「三位一体」
のコンセプトで同時並行的に最適化を図る研究開発を
行うことがキーである．また SPS はアイデアひとつ
で特許性の高い新しい製品を生み出すことができるの
で着想が重要と言える．大量生産に原材料コストは大
きなファクタであり如何にローコストパウダで所望の
性能の焼結体を得るかを追求する．今後 SPS プロセ
スが幅広くセラミックス産業界の生産手段とし発展す
るためには，生産タクトタイム，ランニングコスト，
メンテナンスコストを含め最終製品コストに見合った
生産設備，連続・安定／安全操業可能で，かつ大型
化・自動化・量産化・NC（数値制御）化などより一
層の「ハードシステム技術の開発と確立」が必要であ
ろう．
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図 14　φ300mm 大形 Al2O3 焼結体（相対密度：98～99％）


