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研究成果の概要（和文）：　本研究は、粒界偏析・粒内固溶元素が個々の粒界の力学特性や再結晶挙動に与える
影響を系統的に明らかにするために、新たな双結晶作製手法の開発と多結晶における粒界が関与する諸特性を評
価し、以下の成果が得られた。
　(1)ブリッジマン法に適した双結晶モールドを設計・製作し、純アルミニウムの双結晶作製に成功した。(2)
Al-Mn合金の析出・再結晶挙動は、熱間加工プロセス温度と微量添加元素に強く影響を受けることを明らかにし
た。(3)Al-Mg-Si合金では、粒内固溶元素が関与する析出挙動において、粒界性格が影響を及ぼしてその力学特
性が変化することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）： In this study, in order to clarify the influence of elements of grain 
boundary segregation and solid solution on the mechanical property and the recrystallization 
behavior of poly crystalline metals, the development of the bicrystal fabrication method and the 
elucidation of properties of grain boundaries were carried out. The main results are as follows.
 (1) We designed the new mold suitable for Bridgeman Method and succeeded in the fabrication of pure
 aluminum bicrystals. (2) The precipitation and recrystallization behavior of Al-Mn alloys were 
strongly affected by the temperature of hot working process and the additional elements. (3) In 
Al-Mg-Si alloys, the grain boundary character affects the aging precipitation behavior and the 
mechanical properties.

研究分野： 材料組織学・材料強度学

キーワード： 結晶粒界　結晶成長　再結晶　力学特性　表面・界面物性　局所力学挙動　粒界性格

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　実用金属材料は多結晶材料であり、多くの結晶粒界が内在する。本研究は、結晶粒界が関与する力学特性など
の諸特性が個々の粒界性格に依存することを示した。得られた成果は、学術的のみならず、材料設計指針を検討
する上で、粒界性格を考える必要があることを示した点で、社会的意義もある。特にアルミニウム合金の粒界特
性を評価するための双結晶作製手法を確立した点は、今後の研究に活かせる成果である。また、自動車用構造部
材として使用されるアルミニウム合金の時効熱処理に伴う力学特性の変化に、粒界性格が影響を及ぼすことを示
したことは、粒界性格が材料設計に組み込むべきパラメータであることを示した点は特筆すべき成果である。

※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、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 

多結晶材料の力学特性や電気特性などの構造・機能材料の諸特性は、材料中に含まれる各結晶
の結晶方位分布や結晶粒径に強く依存する。すなわち、結晶粒間の界面である結晶粒界（以下、
粒界と示す）の相対方位関係等で表される粒界性格や粒界密度が材料の特性に影響を及ぼすこ
とになる。粒界の研究は 1920 年代から多くの研究者により幾何学理論や転位論を用いた粒界構
造の研究が始まり、1960 年代以降は、透過電子顕微鏡などの各種分析装置の開発・発展により
多くの実験的な研究が行われるようになった。1990 年以降から近年に至るまでに、国内で超微
細結晶粒材料・バルクナノメタル研究分野が確立され、通常結晶粒材料とは異なる粒界が大いに
関与する興味深い特性を有する材料の研究が行われてきた[1, 2]。このように粒界研究は、学術
的・基礎的研究を中心に約 100 年にわたり精力的に行われてきた。しかし、金属材料の分野にお
いては粒界特性に及ぼす粒界偏析の影響や塑性変形における粒界の役割（転位の発生源なのか
消滅箇所なのか）など、未解明な点が多く残されたままである。他方、工業材料分野においても、
1980 年代初めには、『粒界工学：Grain Boundary Engineering』分野[3]が確立され、粒界性格を制
御した多結晶実用材料において、高機能を有する材料を創製できることが明らかにされてきた。
このように、『粒界』をキーワードした知見は現在においても学術的にも工業的にも重要である。 

研究代表者らは、浮遊帯域溶融回転法により作製した Mo 対称傾角粒界を有する双結晶の粒界
破壊強度の粒界性格依存性について検討した実績[4]があり、双結晶研究を進める情報を有して
いる。また、電解コンデンサ用アルミニウム箔や自動車用アルミニウム合金の集合組織形成過程
について、多結晶材料中の粒界性格分布や結晶方位分布を統計的に処理して検討を行ってきた[5, 

6]。合金元素の添加は、多結晶材料中の個々の粒界の原子構造を変化させ、熱処理に伴う結晶粒
成長挙動に影響を与えることが予想されるが、多結晶材料の統計的な情報では、十分には解明で
きない。そこで、材料の組織制御を行うためには、約 100年にわたる粒界基礎研究のように個々
の粒界の諸特性に及ぼす合金元素の影響を詳細に明らかにする必要がある。 

＜参考文献＞ 

[1] 例えば X. Huang et al., Science, 312 (2006) 249-251 
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       http://www.bnm.mtl.kyoto-u.ac.jp/index.html 
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[4] 池田賢一ら, 日本金属学会誌, 63 (1999) 179-186 
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[6] 池田賢一ら, 軽金属, 64 (2014) 353-360 

 

２．研究の目的 

このような研究背景のもと、本研究では、粒界偏析元素や粒内固溶元素が個々の粒界の力学特
性や再結晶挙動に与える影響を系統的に明らかにするために、研究代表者らがこれまでに培っ
てきた単結晶・双結晶作製手法と多結晶の諸特性評価手法を融合させ、以下の 3点を研究目的と
して実施した。 

（１）粒界性格と粒界偏析量等を制御した新規双結晶手法の確立 

（２）再結晶・粒成長の素過程である粒界移動挙動に与える固溶・偏析元素の影響の解明 

（３）粒界偏析元素、粒内固溶元素が粒界近傍の力学特性に及ぼす影響の解明 

 

３．研究の方法 

（１）粒界性格と粒界偏析量等を制御した新規双結晶手法の確立 

所属研究室所有のブリッジマン炉を用いて、グラファイト製の双結晶試料作製用モールドの設
計・作製を実施した。設計したグラファイト製モールドを用いて純アルミニウムを試料とした双
結晶の育成を行うために、「種結晶の作製方法」「種結晶と母材の接合条件」「成長速度」「温度分
布」「方位制御の方法」を検討項目として、最適条件の探索を実施した。 

 

（２）再結晶・粒成長の素過程である粒界移動挙動に与える固溶・偏析元素の影響の解明 

研究対象として主に Al-Mn 合金を対象として、再結晶挙動に及ぼす固溶・偏析元素の影響につ
いて検討を実施した。1050 アルミニウム合金相当の純アルミニウムに、1 mass%の Mn を添加
した合金鋳造材を出発材とした。以降、as-cast材と示す。as-cast 材を熱間圧延終了温度が 300℃、
400℃および 500℃となるように熱間圧延を施した。圧下率は 80%であり、以降、圧延温度の違
いにより、それぞれ HR300、HR400 および HR500 と示す。各熱間圧延材を大気中で 300℃、400℃
および 500℃で種々の時間（最長約 1000 ks）熱処理を施した。各試料の組織観察は、試料を切断
し、機械研磨および電解研磨を施した TD 面に対して、FE-SEM 観察による反射電子像観察な
らびに EBSD による結晶方位解析を実施した。また、as-cast 材、熱間圧延材および熱処理材の
力学特性評価として、荷重 0.5 kgf、押し込み時間 15 s の条件でビッカース硬さ試験を実施した。 

 

（３）粒界偏析元素、粒内固溶元素が粒界近傍の力学特性に及ぼす影響の解明 

熱処理型アルミニウム合金である Al-Mg-Si合金圧延材を研究対象として、多結晶体中に存在す
る粒界性格分布を FE-SEM/EBSD により明らかにし、各結晶粒界近傍の時効熱処理に伴う力学特



 

 

性の評価を実施した。Al-Mg-Si系合金（Al-0.62Mg-0.34Si(mass%)）に 550℃-1 hの溶体化熱処理
を施し、氷水焼き入れ後、オイルバスを用いて 180℃および 250℃の人工時効を施した。亜時効 

（U）段階で時効を中断した後、EBSD 解析により Brandon の条件で分類した粒界性格分布を確
認して、粒界を横切るようにライン状にナノインデンテーション試験を実施した。インデント位
置を結晶方位分布もしくは SEM/BSE像の取得により確認した。その後、同温度による時効を追
加して、ピーク時効（P）材を作製し、U 材と同一の粒界に対して、同様のナノインデンテーシ
ョン試験を行った。各時効材との比較として、さらに無析出帯（PFZ）の影響を調べるために管
状電気炉による 350℃長時間時効を実施した。350℃の過時効材を 350O と示す。この試料に対し
ても同様に EBSD 解析による粒界性格分布の評価とナノインデンテーション試験を実施した。
一部の試料については、時効析出物およびその分布状態を明らかにするために、SEM/BSE によ
る組織観察を行った。 

 

４．研究成果 

（１）粒界性格と粒界偏析量等を制御した新規双結晶手法の確立 

本研究で設計・作製したブリッジマン炉用双結晶育成グラファイトモールドの各パーツおよび
作製した純アルミニウム双結晶を種結晶とともに図 1に示す。作製したパーツを組み上げて、ブ
リッジマン炉に設置して、図 1(c)に示すような片側の結晶が直径約 15 mm の純アルミニウムの
双結晶を作製するための各種条件を検討した。このモールドでは、下部に任意の粒界性格を有す
るような 2種類の単結晶を種結晶として配置させる必要がある。単結晶の作製には、単結晶育成
用モールドを用いてブリッジマン炉により育成すること、溶解するための母材には先端をモー
ルド形状に合うように加工しておくことがよい単結晶を作製する条件であることを明らかにし
た。次に、種結晶と母材の接合条件について、種々の温度条件を検討して評価した結果、炉内の
温度を最高温度 800℃とすることでよい接合状態が得られることがわかった。このように、2本
の種結晶から方位を引き継がせる結晶成長条件を確立することができた。次のステップとして
育成する 2 つの単結晶が任意の粒界性格を有する双結晶になるための条件を検討した。特に炉
内の温度分布ならびに、炉の移動速度すなわち結晶成長速度について種々の条件を確認した。そ
の結果、成長速度は 4〜8 mm/h

において育成できることが確認
できた。しかし、全ての領域に
おいて双結晶となっている訳で
はなく、三重結晶になっている
箇所もあった。また、種結晶の
方位から若干数度回転して成長
していることも EBSD解析によ
り明らかになった。これは、種
結晶の切断方法、炉への設置方
法等が原因と考えられ、さらな
る検討が必要であることがわか
った。 

このように本研究では、任意の
粒界性格を有する双結晶育成手
法を確立できたが、当初の目的
としていた粒界偏析量を制御す
る手法までは検討することがで
きなかった。今後は、アルミニ
ウム合金への拡張を含め、諸特
性を評価できる双結晶作製に取
り組む予定である。 

 

（２）再結晶・粒成長の素過程である粒界移動挙動に与える固溶・偏析元素の影響の解明 

図 2 は HR300、HR400 および HR500 熱間圧延材の結晶方位分布図である。標準ステレオ三角
形に示したカラーキーに基づき、圧延面法線 (ND) 方向の結晶方位を示している。いずれも RD

方向に伸長した結晶粒で構成されており、熱間圧延温度が高いほど、ND 方向の結晶粒幅が大き
いことがわかった。また、いずれもアルミニウム合金の典型的な圧延集合組織が形成されていた。
各熱間圧延材の結晶粒内の SEM/BSE像を図 3に示す。いずれも明るいコントラストで RD 方向
に沿って並んでいる晶出物が確認された。また、直径数 µmの等軸状のチャネリングコントラス
トで示される亜結晶粒が観察された。HR400 では、亜結晶粒界上に粒状の析出物が存在してい
ることが確認できた。一方、HR500 では、亜結晶粒の大きさが HR400 よりも大きく、析出物は
亜結晶粒内にも確認された。ビッカース硬さは、HR300 が 65.4、HR400 が 59.5、HR500 が 47. 4

だった。以上の結果より、as-cast材の熱間圧延により、加工組織が形成され、圧延温度によって
動的回復組織が異なることが明らかになった。また、熱間圧延温度が 400℃以上になると、亜結
晶粒内に微細析出粒子が存在することがわかった。 

純アルミニウム
双結晶

種結晶

(a)

(b)

(c)

図 1 (a, b) 本研究で設計・作製したグラファイト双結晶育成モー

ルド、(c) 本モールドを用いて育成した純アルミニウム双結晶 



 

 

 

このような初期組織を有する各熱間圧延材に 300℃、400℃および 500℃で熱処理を施し、再結
晶や析出挙動について調査した。図 4は 400℃保持時間に対する、硬さの変化を示した図である。
HR300 は、約 1 ks の熱処理により、硬さの急激な低下が見られた。HR400 も約 100 ks の熱処理
により硬さが低下し、両者はほぼ同等の HV30 程度となった。一方、HR500 では、硬さの低下は
HV10 程度であり、約 1000 ks の熱処理によって、硬さは HR500 の方が HR300 や HR400 よりも
高い値となった。300℃熱処理材では、HR300 の硬さの低下が大きく、約 1000 ks の熱処理後の
硬さの大小関係は、熱間圧延後の硬さの序列と同じであった。また、500℃熱処理材では、約 1 

ks の熱処理によって、いずれの熱間圧延材も急激
な硬さの低下があり、約 1000 ks の熱処理後には
全てほぼ同じ硬さの値を示した。このように、熱
処理に伴い硬さの変化が生じ、再結晶や析出現象
が熱間圧延温度に影響を受けることが明らかに
なった。 

各熱処理材、各温度 86.4 ks 熱処理材の EBSD 解
析の結果、300℃熱処理材では、いずれの熱間圧延
材も熱処理前の組織とほぼ同様の結晶方位分布
であった。500℃熱処理材では、結晶粒幅が約 50 

µm まで粗大化しており、再結晶が進行している
ことが確認できた。熱間圧延温度の違いは結晶方
位分布からは確認できなかった。400℃熱処理材
では HR300 と HR400 には、粒界上に再結晶粒が
多数存在していた。HR500 にも再結晶粒が存在し
ていたが、その数密度は低かった。 

これまでの Al-Mn 系合金の析出・再結晶の研究
より、400℃近傍の温度では、析出が早期に生じる
ことになり、再結晶粒の成長との競合関係で、そ
の組織安定性が決まると考えられている。したが
って、400℃の熱処理で形成される微細組織を詳
細に解析することが重要である。なお、熱間圧延
時に形成される亜結晶粒界/粒内の析出物は、再結
晶粒の成長を抑制すると考えられるため、その後
の熱的安定性に大いに寄与することが示唆され
る。 
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図 2 HR300、HR400および HR500の TD 面にお

ける結晶方位分布。結晶方位は ND 面の方位

で示している。 
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図 3 HR300、HR400 および HR500 の TD 面にお

ける SEM/BSE像。晶出物、亜結晶粒、微細析

出物を確認できる。 
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（３）粒界偏析元素、粒内固溶元素が粒界近傍の力学特性に及ぼす影響の解明 

本研究で実施した熱処理条件を表 1に示す。
これらの条件は、各温度での時効硬化曲線を
取得して得られた条件から決定したものであ
る。図 5 は、180U および 250U の EBSD によ
る結晶方位解析から得られた粒界性格分布を
示す。図 5(a), (c)は各粒界の回転角度で分類し
た粒界性格、すなわち大角粒界（HAGB, 15°
以上：青）、小角粒界（LAGB, 5°〜15°：黄緑）および亜粒界（5°未満：赤）の分布を示して
おり、図 5(b), (d)は粒界近傍の原子配列の対応度がよいと考えられる対応粒界、中でもΣ3（CSL3：
緑）とΣ5粒界（CSL5：黄）の分布を示している。多結晶材料中にこれらの粒界が存在すること
が確認できたので、同一粒界において 180℃と 250℃の亜時効とピーク時効でどのように粒界近
傍のナノ硬さが変化するのかを調査した。 

図 6は、180℃時効
における HAGB と
CSL5 まわりのナノ
硬さの分布を示す。
亜時効、ピーク時効
状態の熱処理を施し
た 試 料 は と も に
HAGB近傍でナノ硬
さの増加が確認され
たが、CSL5近傍では
粒内と同程度の硬さ
を示した。180U と
250U に お け る
LAGB 近傍のナノ硬
さを図 7の上段に示
す。 180U では、
HAGB近傍と同様に
ナノ硬さの増加が確
認できたが、その増
加量は小さかった。
250U では、LAGB 直
上は粒内よりもナノ硬さが低く、またその左右 1 mの範囲において更なる硬さの減少が生じて
いた。LAGB の 180P と 250P では、傾向は亜時効のものと同様であるが、その分布状態が若干
変化することが示された。また、350O の CSL5 近傍にナノインデンテーション試験を実施し、
圧痕位置を SEM/BSE観察により特定した結果、粒界までの幅が約 3.5 mmの PFZを確認するこ
とができた。この SEM/BSE像をもとに PFZへの圧痕位置を決定し、PFZ内の平均ナノ硬さを算
出したところ、粒内硬さ（0.57 GPa）よりも小さな 0.53 GPa となった。 

180℃、250℃時効材の各粒界への実験結果より、時効温度を変えることにより粒界近傍の力学
特性は変化し、加えて粒界性格ごとにその力学特性に差異が生じることが示された。すなわち、
粒界性格によって固溶・偏析元素の熱処理に伴う挙動の違いが生じることが示唆された。PFZ幅
の違いなど、時効生成物の分布状態と粒界性格の関係についてさらに系統的に解明していくこ
とで、高機能構造材料創製への設計指針の確立へ繋ぐことが期待される。 

 

 

 

 

表 1 各試料名と時効熱処理条件 

180℃時効材
③CSL3④CSL5

②LAGB①HAGB

250 ℃時効材
④CSL5③CSL3

②LAGB①HAGB

(a) (b) (c) (d)

図 5 180U と 250U の粒界性格分布 (a), (c)は大角粒界、小角粒界、亜粒界の

分布であり、(b), (d)は対応粒界分布である。 

図 6 180℃時効における HAGB と CSL5 近傍の

ナノ硬さ分布。 

図 7 180℃時効における LAGB 近傍のナノ硬さ

分布。 
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