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1. 緒言 

著者らはこれまでに，アルミニウム（以下

Al）を母材としてフライアッシュ（以下 FA）

の添加量を変化させメカニカルアロイング

（以下Mechanical Alloying : MA）-放電プラズ

マ焼結（以下 Spark Plasma Sintering : SPS）プ

ロセスによって作製した複合材料に関する研

究を行ってきた 1)。 

Alは，比重が 2.7であり鉄（7.9）や銅（8.9）

の約 1/3 と小さい。また，添加元素を加えて

合金にすると強度が高くなる。他にも，表面

が安定な酸化皮膜に覆われるため高い耐食性

を示す。さらに，塑性加工が容易であるため

加工しやすい。そして，融点が低いためリサ

イクル性が高い 2)。 

FAは，石炭火力発電所で微粉炭を燃焼させ

た際に発生する石炭灰である。電気集塵器で

採取され，石炭灰の約 90 %を占める 3)。FA

には SiO2 が最も多く含まれており，次いで

Al2O3が含まれている 4)。FA はセメント原料

および混和材としての利用が進められた結果，

廃棄される量はごくわずかとなっているが，

それでもセメント原料として頼らざるを得な

い状況となっている 3)。例えば，2022年の電

気事業における分野別石炭灰の有効利用構成

比は，セメント分野は約 59.2 %，土木分野は

約 10.3 %，建築分野は約 4.5 %，農林・水産

分野は約 0.6 %，その他は約 25.3 %となって

いる 5)。また 2022年の電気事業における石炭

灰発生量は約 8774000 t であり，その有効利

用量は約 8462000 t，埋立処分等の量は約

361000 tとなっている 5)。 

本研究で用いたMAとは，2種類以上の異な

る粉末を撹拌，混合，粉砕し，複合化するプロ

セスである6)。MA処理中に，結晶粒微細化，

加工硬化，分散強化および固溶強化が粉末に付

与されることで，機械的性質が向上する6)。既

報1)で使用したMA処理装置である振動型ボー

ルミルとは，粉末を工具鋼製ボールとともに容

器内に装入し，その容器を撹拌させる装置であ

る6)。SPSとは，MA処理によって得られたMA

粉末を黒鉛ダイに充填し，MA粉末に電流を直

接流した際に発生するジュール熱および上下

からの黒鉛パンチの圧力により，MA粉末を固

化成形し，SPS（バルク）材を作製する手法で

ある6)。これにより，黒鉛ダイを外部から加熱

する方法では達成できなかった，低温かつ短時

間での固化成形が可能となっている6)。 

既報で得られた知見を以下に示す1)。 

(1) 作製したSPS材には𝛾-Al2O3，Al4C3または

AlおよびFAによる化合物が生成された。 

(2) FA を添加し作製した SPS 材において

Unknown2~5 とした回折ピークは黒鉛シ

ート，ステアリン酸および酸化の影響で

生成した化合物ではなかった。 

(3) Al-20 FA MA 4 h，30 FA MA 2 hおよび 6 

h以外の Al-FA SPS材において𝛾 -Al2O3

および Al4C3の生成が抑制された。 

(4) 作製した SPS 材において MA 処理時間

を変化させても回折角度の移動は確認

されなかったため Pure Al に FA は固溶

していない。 

(5) Al-FA SPS材においてMA処理時間を長

くしても高硬度化されなかった。 

(6) Pure Alに対して FA添加量の増加は，高

硬度化に寄与しない。 

 以上の知見を踏まえ本研究では，母材として

Al，添加元素として酸化物粉末のシリカ（SiO2）

およびアルミナ（Al2O3）（以下EPⅡ）を選択

した。その理由は既報1)で添加元素として使用

したFAとの比較を行うためである。既報1)と同

様に，MA-SPSプロセスを用いてAl-EPⅡ SPS材

を作製し，硬さと構成相の関係について明らか

にすることを目的とした。また，Al-FA1)およ

びAl-EPⅡ SPS材の硬さと構成相を比較し，FA

およびEPⅡのどちらが硬さの向上に効果があ

るのかを明らかにすることを目的とした。 

 

2. 実験方法 

FA の主要な酸化物として，SiO2 が 62.6 

mass%，Al2O3 が 23.3 mass%，Fe2O3 が 4.4 

mass%含まれている。その他の酸化物はそれ

ぞれ 2 mass%以下である。既報 1)では Pure Al

粉末に対して，FA 粉末を 10，20 および 30 

mass%添加した。一方，本研究では既報 1)と
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同様の割合で酸化物の各素粉末を Pure Al 粉

末に添加した。また，化学組成が 2 mass%以

下の酸化物および Fe2O3については添加しな

いこととした。Table 1に Pure Al粉末に添加

する各酸化物素粉末の割合を示す。また具体

例として，下記に示す通り SiO2および Al2O3

の添加量 30 mass%について示す。 

 

30 mass%添加の場合 

・SiO2の場合 

3 ×
62.6

100
= 1.878 ≒ 1.88 𝑔 

 

・Al2O3の場合 

3 ×
23.3

100
= 0.699 ≒ 0.70 𝑔 

 

Table 1 Amounts of each oxide powder  

added to pure Al powder. 

 

 

MA処理時に潤滑助剤（以下 Process Control 

Agent : PCA ） と し て ス テ ア リ ン 酸

（CH3(CH2)16COOH）を 0.25 g 秤量し，原料

粉末，PCA および工具鋼製ボール 70 個を工

具鋼製容器に装入した。その際，グローブボ

ックス内で容器内をアルゴンガス雰囲気とし

た。MA処理には，振動型ボールミルを用い，

MA処理時間は，2 h，4 hおよび 6 h 行った。 

得られた各 MA 粉末 4 g を黒鉛ダイ

（50×20×40 mm）に装入し，SPS装置のチャ

ンバー内の真空度を 20 Pa程度に保持し，黒

鉛パンチで上下から圧力を加え，SPS 材を作

製した。また離型剤として，黒鉛シートを使

用した。焼結温度は，873 Kで行い，加圧力

49 MPa，焼結保持時間 10 minとした。これら

のMAおよび SPSプロセス条件は，既報 1)と

同様である。 

作製したSPS材の加圧面をエメリー紙で研

磨し，硬さ試験に供した。ビッカース硬さ試

験機を用いて，荷重 1 kg，荷重保持時間 15 s

の条件で 10点測定し，最大値と最小値の除い

た 8点の測定結果から平均値を算出し，硬さ

とした。供試材の化合物を同定するために X

線回折を行った。回折条件は，管電流 40 mA，

管電圧 40 kVとし，CuKα線を用いて，回折速

度 1.66×10-2 °/sで回折角度2θが 20 ~ 80 °の範

囲で行った。また，各元素および化合物の同

定には JCPDS（Joint Committee on Powder 

Diffraction Standards）カードを使用した。こ

れらのビッカース硬さ試験およびX線回折条

件は，既報 1)と同様である。 

 

3. 実験結果および考察 

Fig. 1にAl-EPⅡ SPS材のビッカース硬さを

示す。まずMA 2 hで比較すると，Al-10 EPⅡ

に対し 20 EPⅡおよび 30 EPⅡの硬さは，それ

ぞれ 18 HVおよび 33 HVの増加を示した。次

にMA 4 hでは，Al-10 EPⅡに対し 20 EPⅡおよ

び 30 EPⅡの硬さは，それぞれ 15 HVおよび

39 HVの増加を示した。最後にMA 6 hでは，

Al-10 EPⅡに対し 20 EPⅡおよび 30 EPⅡの硬さ

は，それぞれ 14 HVおよび 39 HVの増加を示

した。またどのMA処理時間においても，EPⅡ

の増加にともない硬さも増加した。これは既

報 1)では認められなかった傾向である。 

 

 

Fig. 1 Vickers hardness of Al-x EPⅡ (x = 10, 

20, 30 mass%) SPS materials fabricated from 

mechanically alloyed 2, 4, 6 h powders. 

 

Fig. 2に Al-30 FAおよび Al-30 EPⅡ SPS材

のビッカース硬さを比較した結果を示す。

MA 2 hでは Al-30 FA SPS材が Al-30 EPⅡ SPS

材より 65 HV高く，MA 4 hでは 44 HV低く，

SiO2 α-Al2O3

62.6 23.3

10 0.63 0.23

20 1.25 0.47

30 1.88 0.70
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そしてMA 6 hでは 4 HV高い値を示した。し

たがって，廃材の FA 粉末の再利用は有効で

あると考えられる。 

 

 
Fig. 2 Vickers hardness between Al-30 mass% 

FA1) and Al-30 mass% EPⅡ SPS materials 

fabricated from mechanically alloyed x h (x = 2，

4，6) powders. 

 

Fig. 3 に Al-30 EPⅡ粉末を用いて作製した

SPS材の X線回折結果を示す。各MA処理時

間で Alおよび α-Al2O3が同定された。MA 4 h

および 6 hで Al4C3が同定された。MA 6 hで

Al6Si2O13（mullite）および Si が同定された。

また添加した SiO2は同定されなかった。しか

し回折角度2θが 20 ~ 30 °の範囲において回折

線が水平ではないため，添加した SiO2が存在

する可能性が考えられる。 

Table 2にAl-FA SPS材のX線回折で同定さ

れた構成相 1)を示す。Table 2 で記載した

N1~N7（Unknown の回折ピーク）について，

N1 および N7 の可能性として Al4C3 および

α-Al2O3，N2の可能性として SiO2（cristobalite），

N3の可能性として Al6Si2O13（mullite），N4の

可能性として γ-Al2O3 が考えられたため，下

記に示した観点から同定を試みた。SPS プロ

セスでは，黒鉛シートを使用していたことか

ら Cを確認したが該当しなかった。Alが酸化

していた可能性も考慮し，α-Al2O3 および

γ-Al2O3を確認したが該当しなかった。MA処

理に潤滑助剤としてステアリン酸を使用した

ことからAl4C3およびAlH3を確認したが該当

しなかった。添加元素として FA を使用した

ことから SiO2（ quartz and cristobalite），

Al6Si2O13（mullite）および Fe2O3を確認したが

該当しなかった。 

Table 3にAl- EPⅡ SPS材のX線回折で同定

された構成相を示す。Table 3 で記載した

U1~U5（Unknown の回折ピーク）について，

U2の可能性として SiO2（cristobalite），U3の可

能性として Al6Si2O13（mullite）が考えられた

ため，下記に示した観点から同定を試みた。

SPS プロセスでは，黒鉛シートを使用してい

たことから C を確認したが該当しなかった。

Al が酸化していた可能性も考慮し，α-Al2O3

を確認したが該当しなかった。MA 処理に潤

滑助剤としてステアリン酸を使用したことか

らAl4C3およびAlH3を確認したが該当しなか

った。添加元素として SiO2を使用したことか

らSPSプロセスの過程で非晶質系から結晶系

に変化した可能性を考慮し，SiO2（quartz and 

cristobalite）を確認したが該当しなかった。

SPSプロセス中に添加元素であるSiO2が固相

分解した可能性も考慮し，Siを確認したが該

当しなかった。FA MM 0 h粉末で同定された

Al6Si2O13（mullite）を確認したが該当しなか

った。 

Table 2および3を比較すると，Al-FA SPS材1)

でのみSiO2（quartz）が同定され，Al- EPⅡ SPS

材でのみα-Al2O3およびSiが同定された。Al-30 

FA MA 4 h SPS材以外では，Al-FA SPS材1)にお

いてAl-EPⅡ SPS材と比較し高い硬さが得られ

た。その要因は，Al-FA SPS材1)でのみ同定され

たSiO2（quartz）である可能性が示された。 

 

4. 結言 

① MA-SPSプロセスでAl-EPⅡ SPS材の作製が

可能である。 

② Al-EPⅡ SPS材の構成相は，Al， Al6Si2O13

（mullite），α-Al2O3 ，Al4C3およびSiであ

った。 

③ Al-30 EPⅡ MA 6 h SPS材が最も高い硬さ

154 HVを示した。Al6Si2O13（mullite）およ

びSiがAl-EPⅡ SPS材の高硬度化に関係し

ている可能性が示された。 

④ Al- EPⅡ SPS材でのみ同定されたα-Al2O3お

よびSiよりもAl-FA SPS材1)でのみ同定さ

れたSiO2（quartz）が硬さに最も影響を与え

ている化合物である可能性が示された。 

以上より，FA（廃材）を用いたAl-FA材1)の

有効性が示された。 
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Fig. 3 X-ray diffraction patterns of SPS materials fabricated from mechanically alloyed x h (x = 2，4，6) 

Al-30 mass% EPⅡ powders. 

 

Table 2 Constituent phases identified by X-ray diffraction in Al-x mass% FA (x = 10，20，30) SPS 

materials1). 

 

○ Al，▽ SiO2（quartz），☆ Al6Si2O13（mullite），● Al4C3，N1 Unknown1，N2 Unknown2 

N3 Unknown3，N4 Unknown4，N5 Unknown5，N6 Unknown6，N7 Unknown7 

 

Table 3 Constituent phases identified by X-ray diffraction in Al-x mass% EPⅡ (x = 10，20，30) SPS 

materials. 

 
○ Al，☆ Al6Si2O13（mullite），□ α-Al2O3，● Al4C3，▲ Si 

U1 Unknown1，U2 Unknown2，U3 Unknown3，U4 Unknown4，U5 Unknown5 

2 4 6

Al-10 FA ○▽☆●N1

Al-20 FA ○▽☆N1N4 ○▽☆●N1N2N3N4N5 ○▽☆N1

Al-30 FA ○▽☆●N1N2N3N4N5 ○▽☆N1N6N7 ○▽☆●N1N6N7

SPS material

(mass%)

MA time (h)

Compound

○▽☆N1
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Al-20 EPⅡ ○□U1 ○□● ○□●U1

Al-30 EPⅡ ○□ ○□●U2U3U5 ○☆□●▲U2U3U4U5

○□●
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