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1． 緒言 

 近年，低炭素化が叫ばれる社会において，

輸送機器の軽量化，すなわち，構造材料の軽

量化が求められている．そこで，構造材料中

最も軽量であるマグネシウム (Mg ; 1.74 

g/cm3)の研究が盛んに行われている．溶解鋳

造法では，Mg にイットリウムなどのレアメ

タルを添加し，さらに溶体化処理および人工

時効処理を行うことで強度および耐熱性の向

上が試みられている 1), 2)．一方，合金元素を

添加せずに，粉末冶金法の一種であるメカニ

カルミリング(Mechanical milling : MM)法

と 放 電 プ ラ ズ マ 焼 結 (Spark plasma 

sintering : SPS)法を組み合わせた MM-SPS

プロセスにより高強度かつ熱的安定性に優れ

た純アルミニウムの創製が報告されている 3)．

MM 処理の際，金属粉末と容器との焼付きを

防止，緩和するためにミリング助剤(Process 

Control Agent: PCA)として，ステアリン酸が

添加されている．炭素，水素および酸素から

構 成 さ れ て い る ス テ ア リ ン 酸

(CH3(CH2)16COOH)は，MM 処理中にマトリ

ックス粉末中に均一に分散し，MM 処理中ま

たは，その後の加熱によって固相反応が誘起

され，強化相が生成される 4), 5)． 

 本研究では，MM-SPS プロセスを純 Mg に

適用し，純 Mg の機械的特性の向上を試みた．

さらに，熱処理を施すことで，固相反応の誘

起ならびに促進を試みた．本研究の目的は，

作製した SPS 材の硬さおよび構成相におよ

ぼす MM 処理時間および熱処理条件の影響

を明らかにすることである． 

 

2． 実験方法 

 精密天秤を用いて純 Mg 粉末 (純度：

99.91 %，平均粒子径：384.5 μm，JIS 1 種

相当 6))25.0 g，ステアリン酸 0.50 g をそれぞ

れ秤量した．これらの粉末と高クロム鋼製ボ

ール 400 g をアルゴンガス雰囲気中で容量

500 ml の高クロム鋼製容器に装入し，遊星型

ボールミル(Fritsch，P-5)を用いて MM 処理

した．純 Mg 粉末とボールの重量比は，1：16

一定とした．MM 処理条件は，ボールミルの

公転速度を 200 rpm 一定とし，MM 処理時間

は 2 h，4 h，8 h，16 h，32 h および 64 h の

6 条件とした． 

 得られた MM 粉末 4 g を直径 20 mm×高

さ 40 mm の黒鉛型に装入し，SPS 装置チャ

ンバー内の真空度を 20 Pa 程度に保ち，黒鉛

パンチで圧力を加えて，高さ約 8 mm のバル

ク(SPS)材を作製した．黒鉛パンチは，上部お

よび下部の両方が移動する複動タイプの加圧

方法である．焼結条件は，昇温速度 1.25 K / s，

焼結温度 723 K，加圧力 45 MPa，保持時間

180 s とした．したがって，総焼結時間は，

540 s となる．また，離型剤としてカーボン

ペーパーを使用した． 

 作製した SPS 材は，大気雰囲気で 473 K，

523 K および 573 K で，最大 8 h まで熱処理

した． 

 各 SPS 材の硬さをビッカース硬度計(荷重

1 kg，保持時間20 s)で10ポイント測定した．

上位 1 ポイント，下位 1 ポイントの値を省い

た 8 ポイントの平均を測定値とした． 

 各 SPS 材の構成相を同定するために，研磨

後，X線回折装置(管電流60 mA，管電圧40 kV

の CuKα線，回折角度 20～80°，回折速度

1.66×10-2 ○/s)を用いて測定した． 
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Fig. 1  Changes in Vickers hardness of 

mechanically milled pure Mg SPS materials 

with the addition of 0.50 g PCA after heating 

at various temperatures for 1 h. 

3． 実験結果および考察 

 Fig. 1に各SPS材の等時加熱(1 h)による硬

さの変化を示す．未加熱の MM 2 h および

MM 8 h SPS 材の硬さは，MM 未処理の SPS

材よりも低い値を示したが，MM 4 h，MM 16 

h，MM 32 h および MM 64 h SPS 材は，高

い値を示した．MM 16 h，MM 32 h および

MM 64 h SPS で顕著な硬さの差は認められ

なかった．これらの結果は，MM 処理による

粉末への加工ひずみの導入には限界があるこ

と，さらに，導入された加工ひずみが SPS 処

理中に回復する割合が異なることを示唆して

いる．また，McCormick らは，Mg の融点(923 

K)が低いために，MM 処理中に回復が生じ，

Mg に導入される内部ひずみは小さいと報告

している 7)．473 K で熱処理した MM 2 h，

MM 4 h，MM 16 h および MM 32 h SPS 材

の硬さは，未加熱の SPS 材よりも約 5 HV 高

い値を示し，MM 8 h および MM 64 h SPS

材では，約 15 HV 高い値を示した．また，同

温度で時効した WE54 マグネシウム合金は，

10 h 以上の熱処理で硬化が始まるが 6)，本研

究で作製したSPS材は 1 hという短時間の熱

処理で硬化が認められた．523 K における熱

処理により，各 SPS 材の硬さは，さらに高く

なった．特に，MM 32 h SPS 材の硬さは，

未加熱と比較して約 2倍の 85.8 HV を示した．

同温度で時効したWE54マグネシウム合金は，

2 h 以降に硬化が始まるのに対して 6)，本研究

で作製した SPS 材は，1 h という短時間で硬

化した．熱処理 573 K では，SPS 材の硬さは

523 K と比較して軟化した．各 SPS 材の硬さ

の誤差は，±8 HV 以内であった． 

Fig. 1 より，硬さの向上が最も顕著に現れ

た 523 K で等温加熱した各 SPS 材の硬さの

変化を Fig. 2 に示す．MM 2 h SPS 材は，0.5 

h でピーク硬さ 37.1 HV を示し，その後，硬

さは一定値を示した．この値は，MM 未処理

の SPS 材よりも高い値である． MM 4 h SPS

材は，2 h でピーク硬さ 49.5 HV を示し，そ

の後，緩やかに軟化した．一方，MM 8 h，

MM16 h および MM 64 h SPS 材は，2 h で

ピーク硬さを示し，その後，顕著な硬さの軟

化傾向は認められなかった．最も顕著な時効

硬化挙動を示したのは，MM 32 h SPS 材で，

1 h で 85.8 HV を示し，その後，緩やかに硬

さは高くなり，8 h で最高硬さ 90.7 HV を示

し，同温度で時効した WE54 マグネシウム合

金の時効硬化能(Δ20 HV)より優れた値(Δ43 

HV)を示した 6)．また，WE54 マグネシウム

合金は過時効を示すが 6)，本研究で作製した 

SPS 材は，顕著な軟化が認められず，優れた

熱的安定性を示した．時効温度を 473 K およ

び 573 K に変化させても，SPS 材の硬さの変

化は，Fig. 2 に示した 523 K と同様の傾向を

Fig. 2  Changes in Vickers hardness of 

mechanically milled pure Mg SPS materials 

with the addition of 0.50 g PCA after heating 

at 523 K up to 8 h. 
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示した． 

明瞭な時効硬化挙動を示した 32 h SPS 材

の等温加熱(523 K)による X 線回折パターン

の変化を Fig. 3 に示す．未加熱の粉末および

SPS 材では，純 Mg の回折ピークのみが認め

られた．一方，0.5 h 熱処理した SPS 材は，

Mg の回折ピーク以外に MgO，MgH2および

Mg(OH)2 の回折ピークが認められた．特に，

MgO の回折ピーク強度は，他の化合物の回折

ピーク強度より高かった．また，熱処理時間

が長くなるにつれて MgH2 および Mg(OH)2

の回折ピーク強度が高まった．しかし，MgH2

および Mg(OH)2 の回折ピーク強度に対応し

た顕著な硬さの変化は認められなかった. 

 MgH2の生成は，ステアリン酸を構成する

水素と Mg との固相反応が誘起されたためで

あると考えられる．MgO および Mg(OH)2に

関しては，ステアリン酸を構成する酸素もし

くは，純 Mg 粉末の表面に形成されている酸

化皮膜および Mg(OH)2が MM 処理中に粉末

内部に取り込まれたためと考えられる．また，

MM 処理をしていない純 Mg 粉末から作製し

た SPS 材を大気中で熱処理しても MgO は生

成されなかった．このことから，MgO の生成

における酸素の供給源は，ステアリン酸であ

ると推察した．これらの結果は，MgO，MgH2

および Mg(OH)2の生成には，水素や酸素を含

むステアリン酸を伴った MM 処理およびそ

の後の熱処理が必要であることを示唆してい

る． 

Fig. 4(a)に各 SPS 材の等温加熱(523 K)に

よる MgO の回折ピーク強度を純 Mg の回折

ピーク強度で除した値を回折ピーク強度比と

して示す．この回折ピーク強度比を相対的な

MgO 生成量として見積もった．MM 2 h SPS

材は，0.5 h で強度比 3.2 %を示したが，その

後，強度比は，0 %であった．一方，MM 4 h

および MM 64 h SPS 材は，0.5 h 以後，強度

比は一定値(約 5 %)を示し，MM 8 h および
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after heating at 523 K up to 8 h. 
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MM 16 h SPS 材は，0.5 h 以後，強度比約

10 %を示した．特に，MM 32 h SPS 材は，

0.5 h で強度比 26.1 %を示し，その後，わず

かに増加し，8 h で 31.5 %を示した．高い強

度比を示した MM 8 h SPS 材および MM 32 

h SPS 材は，優れた時効硬化能(MM 8 h SPS

材：Δ32.2 HV，MM 32 h SPS 材：Δ43.0 HV)

を示した．また，MM 処理時間を変化させた

SPS 材も強度比が高い程，時効硬化能が優れ

ていた． 

Fig. 4(b)に各 SPS 材の等温加熱(523 K)に

よる MgH2の回折ピーク強度を純 Mg の回折

ピーク強度で除した値を回折ピーク強度比と

して示す．この回折ピーク強度比を相対的な

MgH2生成量として見積もった．MM 2 h SPS

材，MM 4 h SPS 材および MM 8 h SPS 材は，

熱処理時間に関わらず，強度比 0 %を示した．

X 線回折パターンでは，熱処理をしたすべて

の SPS 材から MgH2の生成が認められた．し

かし，MgH2 の回折ピーク強度が Mg の回折

ピーク強度と比較し，非常に小さい値を示し

たため，生成量としては 0 として見積もられ

た．MM 16 h SPS 材および MM 64 h SPS 材

は，1 h 以後，強度比は一定値(約 5 %)を示し

た．一方，MM 32 h SPS 材は，熱処理が長

くなる程，強度比が大きくなり，8 h で 8.2 %

を示した． 

Fig. 4(c)に各 SPS 材の等温加熱(523 K)に

よるMg(OH)2の回折ピーク強度を純Mgの回

折ピーク強度で除した値を回折ピーク強度比

として示す．この回折ピーク強度比を相対的

な Mg(OH)2生成量として見積もった．MM 2 

h SPS 材，MM 4 h SPS 材，MM 8 h SPS 材，

MM 16 h SPS 材および MM 64 h SPS 材は，

MgH2 同様，回折ピーク強度が Mg と比較し

て非常に小さかったために，生成量 0 と見積

もられた．一方，MM 32 h SPS 材は，熱処

理時間が長くなると共に強度比が大きくなり，

8 h で 13.5 %を示した． 

MgH2およびMg(OH)2の生成量が0と見積

もられた SPS 材も時効硬化現象(Fig. 2)が認

められたことから，時効硬化現象を発現させ

た主な要因は，MgO の生成であると推察した． 

 

4． 結言 

(1) MM-SPS プロセスで作製した SPS 材を

熱処理することで，時効硬化現象により最高

硬度 90.7 HV を示した． 

(2) SPS 材を熱処理することで，Mg とステ

アリン酸との間で固相反応が誘起され MgO，

MgH2 および Mg(OH)2 が生成した．特に，

MgO の生成により時効硬化現象が発現した． 

(3) MM-SPS プロセスで作製した SPS 材は，

優れた時効硬化能(Δmax43.0 HV)を示し，か

つ過時効が認められなかった． 

(4) 高硬度かつ熱的安定性に優れた純 Mgの

創製に MM-SPS プロセスは有効である． 
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