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研究成果の概要（和文）：Cu-0.2%Be-1.2%Ni-0.17%ZrとCu-2.0%Ni-0.5%Si-0.17%Zrベース合金，
前者に 0.1%Mg を添加した合金，後者に 0.15%Mg と 0.15%Mn を複合添加した合金に繰返し重ね接
合圧延(ARB)法と側方押出加工(ECAP)を適用し，結晶粒を微細化することと，その後の時効によ
り強度の向上を試みるとともに，強度の評価・検討を行った．ARB，ECAP 加工を施した後時効
されたいずれの合金も，通常の圧延後時効された合金より，結晶粒微細化と高い転位密度によ
り強度が高い．特に，時効された ARB Cu-Ni-Be-Zr-Mg 合金において，引張強さ 840MPa，伸び
9%，54%IACS が得られた． 
 
研究成果の概要（英文）：The effect of accumulative roll-bonding (ARB) process or equal 
channel angular pressing (ECAP) and subsequent aging on the mechanical properties has 
been studied for Cu-1.2%Ni-0.2%Be-0.17%Zr and Cu-2.0%Ni-0.5%Si-0.17%Zr alloys and 
0.1%Mg-added Cu-1.2%Ni-0.2%Be-0.17%Zr and 0.15%Mg and 0.15%Mn-added Cu-2.0%Ni-0.5%Si- 
0.17%Zr alloys. The four aged ARB or ECAP alloys exhibit larger values of 0.2% proof stress 
and ultimate tensile stress u and slightly larger values of elongation t to failure 
than the conventionally-rolled and aged alloys. Both grain refinement and introduction 
of higher dislocation density via the ARB process or ECAP result in the improvement of 
strength. The aged ARB Cu-Ni-Be-Zr-Mg alloy has the largest value of u=840MPa, a value 
of t=9% and an electrical conductivity of 54%IACS. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 世の中の情報化の進展に伴い，自動車の高
度電装化，電気電子機器の更なる高度化，高
信頼化，多様化が求められている．これらの
技術的な限界到達点を決める要因の一つと
なるのは，コネクタやリードフレームなどの
相互接合部品の小型化であり，これを実現す
るためには高強度・高導電率の材料が必要不
可欠となる．その他，優れた応力緩和特性，
曲げ加工性も必要となる． 
 ベリリウム銅合金は銅合金中最高の強度
を発揮でき，しかも高導電性も併せ持ち，応
力緩和特性も非常に優れている．しかし，ベ
リリウムは高価で有害物質なため敬遠され
る傾向にある．したがって，ベリリウム銅代
替合金の開発が大きな課題の一つになって
いるが，代替できる合金が現状ではほとんど
存在しない．特に代替が難しいのは，C17510 
(Cu-0.4wt%Be-1.6wt%Ni，以後 wt%は省略す
る)などの導電率 50%IACS程度の合金である．
これらの合金は，発熱量の多い自動車用リレ
ーの可動片として用いられることが多いが，
現時点では有力な代替合金は開発されてい
ない．これはベリリウム銅が非常に優れた疲
労特性も併せ持っているためである．そこで
現状では Ni, Be の量をできるだけ減らすよ
う試みられており，導電性は向上するが強度
の低下は免れない． 
 Cu-Ni-Si 合金はコルソン合金の名で知ら
れている，Ni2Si 析出物を分散させた析出硬
化型合金であり，比較的高い導電率と強度，
応力緩和特性および曲げを兼備した合金で，
現在最も開発が行われているカテゴリであ
る．特性バランスが優れるだけでなく，有害
物質を含まず，大気造塊・熱間圧延による大
量生産が可能なことから，ベリリウム銅合金
代替の最有力候補である．我々も通常のコル
ソン合金よりも Ni と Si 含有量が多い
Cu-4.0Ni-0.95Si-0.02P 合金をベース材とし
て，Ni 添加量の増加，Cr, Sn, Mg 添加，2段
時効を組み合わせることで，ベリリウム銅に
匹敵する引張強さ 900MPa，伸び 13%をもち，
同時に優れた曲げ加工性を有する合金の作
製に成功している．しかし，Ni と Si の増量，
そして多種の元素を添加したため，導電性の
低下は免れなかった．また，Zr を添加すると，
強加工後の熱処理において再結晶が抑制さ
れることも示している． 
 一方，導電率を低下させることなく，強度
を向上させる方法として，結晶粒微細化が志
向されている．しかし，時効硬化型 Cu 基合
金への適用例は少ない．著者も高導電材料と
して最近開発された Cu-Cr-Ag 系合金に，結
晶粒の成長抑制と微視組織の安定化のため
に Zrを少量添加した Cu-0.5Cr-0.2Ag- 0.1Zr
合金を側方押出加工(ECAP)法により結晶粒

径を約 300nm に微細化し，その後の時効処理
により，引張強さ 630MPa，導電率 78%IACS を
得ている． 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では，結晶粒微細化の方法として，
強ひずみ加工法の中で ECAP 法と繰返し重ね
接合圧延 (ARB)法を採用して，電気的・機械
的特性の優れた高機能 Cu 基合金の開発を目
的とする．これらの方法を，標準組成より Be
と Ni の量を減らし，Zr を添加した高導電性
Cu-0.2Be-1.2Ni-0.17Zr 合金，標準組成のコ
ルソン合金に Zr を添加した Cu-2.0Ni- 
0.5Si-0.17Zr 合金，これら 2 種類の Zr 添加
合金にさらに Mg などの元素を添加した合金
に適用し，強度の向上を試みるとともに，強
度の評価・検討を行った． 
 この研究に先立って基礎的知見を得るた
め，Cu-2.0Ni-0.5Si 合金と Cu-1.2Ni-0.2Be
合金をベース材とし，前者には 0.17Zr，
0.15Mg，0.15Mn を添加し，後者には 0.17Zr，
0.1Mg，0.1Co を添加し，時効後の強度と応力
緩和特性に及ぼす各元素の影響を調べた． 
 
 
３．研究の方法 
 
(1)圧延，ARB，ECAP 試料の作製 
 NiとSiの原子分率比(Ni/Si)が2である
Cu-2.0Ni-0.5Si合金とこれに0.17Zr，0.15Mg，
0.15Mnを添加した合金，NiとBeの原子分率比
(Ni/Be)が近似的に1であるCu-1.2Ni-0.2Be合
金とこれに0.17Zr，0.1Mg，0.1Coを添加した
合金をそれぞれ溶製した．これらの合金に
950˚C真空中で均質化熱処理，冷間圧延を行っ
た後，Cu-Ni-Si系合金には1000˚Cで1h，
Cu-Ni-Be系合金には1000˚Cで8h溶体化処理を
施した．これらの試料に，前者は圧下率20%，
後者は圧下率40%の冷間圧延を行い，塩浴炉を
用いて450˚Cで時効処理を施した．冷間圧延量
については実用化されているCu-Ni-Si合金並
びにCu-Ni-Be合金の圧延量を参考に決定した． 
 ARB，ECAP，90％圧延用試料として，時効時
における再結晶を抑制するためにZrを添加し
た Cu-2.0Ni-0.5Si-0.17Zr 合金と Cu-1.2Ni- 
0.2Be-0.17Zr合金，前者に0.15Mgと0.15Mnを
複合添加し，後者には0.1Mgを添加した合金を
準備した．これらの合金を上記と同じ条件で
溶体化処理を施した後，前者の合金では375˚C
で，後者の合金では400˚Cで時効を行った． 
 ARB加工に供する試料の寸法は，厚さ1mm，
幅30mm，長さ200mmとした．供試材の接合面は，
圧延前にアセトンによる脱脂とステンレス線
製のワイヤブラシによる研磨を行った．接合
面を2枚重ねにした試料を50%冷間圧延した後，



 

 

水冷した．導入される相当ひずみ量は，1サイ
クルでおよそ0.8である．本研究ではARBを7
サイクルまで行い相当ひずみは5.6である． 
ECAP加工においては，上述の4種類の合金から
直径10mm，長さ50mmの丸棒試験片を切り出し
た．チャンネル角度90˚の金型を用い室温にて，
押し出し後に試験片を90˚ずつ同一方向に回
転させ再度押し出すひずみ経路(Route Bc)に
て，8回繰り返しECAPを行った．この段階の相
当ひずみは約8である．なお20％，40%，90%
圧延を行ったときの相当ひずみはそれぞれ
0.26，0.59，2.7である． 
 
(2)硬さ試験，比抵抗測定，引張試験 

熱処理後の試料を用いて，硬さ試験，比抵
抗測定，引張試験を行った．硬さはマイクロ
ビッカース硬度計により 2.9N，10s の条件に
て測定した．引張試験は，平行部が 20lmm× 
6wmm×0.25tmm の板状肩付き試験片を用い，万
能引張試験機を使用し初期ひずみ速度 3×
10-4s-1 の条件で室温大気中にて行った．引張
方向は圧延方向，押出し方向に平行である． 
また，渦電流式導電率計により室温大気中に
て導電率を測定した． 

 
(3)組織観察 
 組織観察は日立製 H-9000NARならびに日本
電子製 JEOL2000EX透過型電子顕微鏡(TEM)を
用いて，それぞれ加速電圧 300ｋV，200ｋV
にて行った．TEM 観察用薄膜試料は，ツイン
ジェット法にてりん酸：水＝1：4 (容積比)
ならびに硝酸：メタノール＝1：3の溶液を用
いて，前者では 0℃で 6.5V，後者では-25℃
で 5.7V の条件で作製した． 
 
(4)転位密度の測定 
 X 線回折を利用し転位密度を評価するため
X 線分析を行った．ピークの幅(半価幅)から
Williamson-Hall 法を用いてひずみを求め，
転位密度に換算した． 
 
 
４．研究成果 
 
(1)強度と応力緩和特性への元素添加の効果 
 Cu-2.0Ni-0.5Si 合金と Cu-1.2Ni-0.2Be 合
金をベース材とし，前者には 0.17Zr，0.15Mg，
0.15Mn を添加し，後者には 0.17Zr，0.1Mg，
0.1Co を添加し，450˚C におけるピーク時効
後の強度と応力緩和特性への各元素の効果
を調査した．得られた結果は以下のように要
約される． 
①Cu-Ni-Si 合金と Cu-Ni-Be 合金にいずれの
元素を添加しても強度が向上した．強度向上
は及び’’析出物の析出物間距離が減少した
ことに起因する． 
②ピーク時効時における Cu-Ni-Be 系合金の

降伏応力は，オロワン機構により支配される．
③Cuへの Niと SiあるいはNiと Beの複合添
加は応力緩和特性を著しく向上させる．これ
は Si または Be と親和力の大きい Ni が対と
なって転位を固着し，大きな引きずり抵抗を
もたらすためと説明される． 
④2 種類のベース材への各元素添加によって
応力緩和特性が向上する．Zr，Mn，Co 添加に
よる応力緩和特性の向上は，元素添加により，
転位上に優先析出し転位をピニングする析
出物の数が増え，可動転位密度が減少するこ
とによると説明できる．Mg添加により応力緩
和特性が向上するのは，転位上析出物の数の
増加に基づく可動転位密度の減少に加え，Mg
原子によりコットレル雰囲気が形成され引
きずり抵抗が増加するためであると理解さ
れる． 
 
(2)ARB 及び ECAP 法の適用 
 40%圧延された Cu-Ni-Be-Zr と Cu-Ni-Be- 
Zr-Mg 合金及び 20%圧延された Cu-Ni-Si-Zr
と Cu-Ni-Si-Zr-Mn-Mg 合金を 450℃で時効し
たとき硬さはそれぞれ 2h及び 5hでピークに
達した．しかし，ARB，ECAP 加工，90％圧延
後，450℃で時効を行ったとき硬さがピーク
になる前に再結晶が生じた．そこで，これよ
り低い温度で測定した結果，90%圧延，ARB 及
び ECAP 加工を行った Cu-Ni-Be 系合金におい
ては 400℃で 16h のピーク時効を，Cu-Ni-Si
系合金では 375℃で 32h のピーク時効を施す
こととした． 

Fig. 1 TEM image of a Cu-Ni-Si-Zr alloy 7-cycle 
ARB processed after a solution treatment. 
  
 Fig. 1 に Cu-2.0Ni-0.5Si-0.17Zr 合金の
ARB 後の圧延方向に平行な断面の TEM 像を示
す．この合金及び Cu-1.2Ni-0.2Be-0.17Zr 合
金，さらに各元素を添加した合金のいずれも，
ARB 加工後平均結晶粒厚さは約 0.4m となっ
ており，溶体化処理後の結晶粒径 40 と 50m
と比較して微細化されていた．結晶粒の平均
アスペクト比はおよそ 5となっており，圧延
方向に長い結晶粒が得られた．ECAP 後も，い
ずれの合金においても，平均結晶粒厚さは約



 

 

0.4m となっていたが，平均アスペクト比は
約 2であり，むしろ等軸晶に近い形状をして
いた．ピーク時効後も，結晶粒径，アスペク
ト比に変化は認められなかった．しかし，転
位密度の減少を確認でき，回復が生じていた． 

Table 1 に，Cu-Ni-Be-Zr と Cu-Ni-Be-Zr-Mg
合金を溶体化処理後，40％，90％圧延，ARB，
ECAP 加工を行った場合，加えて時効を行った
場合について，結晶粒径 D，0.2%耐力0.2，引
張強さu，伸びt，導電率及び転位密度を示
す．Table 2 には，Cu-Ni-Si-Zr と Cu-Ni-Si- 
Zr-Mn-Mg 合金を溶体化処理後，20％，90％圧
延，ARB，ECAP 加工を行った場合，加えて時
効を行った場合についての結果を示す．50%
と 90%圧延材の結晶粒径は圧延方向に引き伸
ばされた結晶粒の厚さとした． 

 
Table 1 Grain thickness D, 0.2% proof stress 0.2, 
ultimate tensile stress u, elongation t, electrical 
conductivity , and dislocation density  for Cu-Ni-Be- 
Zr and Cu-Ni-Be-Zr-Mg alloys with and without aging 
at 450˚C for 2h after 40% cold-rolling and at 400℃ for 
16h after 90% cold-rolling, ECAP and ARB. 

Cu-Ni-Be-Zr合金とMg添加合金の溶体化処
理後の強度，伸び，導電率，転位密度は，い
ずれの加工方法においても，ほぼ等しい．溶
体化処理後の 90%圧延材は 40%圧延材より転
位密度が高いため，強度が高く伸びが小さい．
しかし，ARB 材と ECAP 材は 90%圧延材と転位
密度が同じにもかかわらず，強度と伸びは若
干大きい．これは ARB 材と ECAP 材の結晶粒
が小さいことによる．ARB 材の方が ECAP 材よ
り若干強度が高い傾向が見られる． 

Cu-Ni-Si 系合金についても，溶体化処理後
の機械的特性，導電率，転位密度には，Mn と
Mg の複合添加の効果は特に表れない．20％圧
延材，90％圧延材，ARB 材，ECAP 材間の強度
と伸びの違いは，Cu-Ni-Be-Zr 合金と同様の
傾向が存在する． 

Cu-Ni-Be-Zr 合金及び Mg 添加合金では，ピ
ーク時効により球に近い形状を有する
-Ni2Si 析出相のみが，Cu-Ni-Be-Zr 合金及び
Mg-Mn 複合添加合金では，円盤状"-NiBe 析出
相のみが観察された．いずれの合金において

も，圧延，ARB，ECAP 後の時効によりこれら
の析出物が形成されるため，強度及び導電率
が向上している．一方伸びは，20％Cu-Ni-Si
系圧延材では時効によりほとんど変化せず，
40%Cu-Ni-Be 系圧延材では減少している．し
かし，いずれの合金においても，90%圧延，
ARB，ECAP 加工後の時効により，伸びは増加
している．いずれの合金も転位密度は減少し
ており，これが伸びの増加に寄与している． 
 

Table 2 Grain thickness D, 0.2% proof stress 0.2, 
ultimate tensile stress u, elongation t, electrical 
conductivity , and dislocation density  for Cu-Ni-Si- 
Zr and Cu-Ni-Si-Zr-Mn-Mg alloys with and without 
aging at 450˚C for 5h after 40% cold-rolling and at 
375℃ for 32h after 90% cold-rolling, ECAP and ARB.

時効された Cu-Ni-Be-Zr合金において，90%
圧延材の強度は 40％圧延材の強度より高く，
伸びは若干小さい．ARB 材と ECAP 材の強度は
90％圧延材よりさらに高いが，伸びは大きく，
結晶粒微細化の効果が表れている．Mg 添加合
金においても，同様な傾向が見られる．しか
し，強度は Cu-Ni-Be-Zr 合金に比べいずれの
加工条件でも大きく，特に ARB 材の引張強さ
は 840MPa にも達している．伸びも 9％あり，
導電率も 54%IACS と優れる． 
一方，時効された Cu-Ni-Si-Zr 合金におい

て，90%圧延材の強度は 20％圧延材の強度よ
り高く，伸びは小さい．しかし，Cu-Ni-Be-Zr
合金とは異なり，90％圧延材，ARB 材，ECAP
材の強度はほぼ同じであり，数字上，結晶粒
微細化効果は表れていない．伸びは増加して
おり，微細化の効果が見られる．Mn と Mg の
複合添加合金において Cu-Ni-Si-Zr合金に比
べ強度は高いが，同様の傾向が確認できる．
しかし，Cu-Ni-Be 系合金に比べ強度，導電率
は劣る． 
以上のような，強度の合金の種類，添加元

素の有無，加工条件依存性は，結晶粒径，析
出状況，転位密度の違いから理解することが
できる．Table 3 と 4 に，Cu-Ni-Be-Zr 系合
金と Cu-Ni-Si-Zr 系合金において，0.2％耐
力0.2，析出物の体積分率 f，半径 r，数密度
N，析出物間隔，転位の数密度，結晶粒厚



 

 

さ D を示す．なお，f は時効に伴う比抵抗変
化より求めた． 

 
Table 3 0.2% proof stress 0.2, volume fraction f, radius 
r, number density N of " precipitates, inter-precipitates 
spacing , dislocation density  and grain thickness D 
for Cu-Ni-Be-Zr and Cu-Ni-Be-Zr-Mg alloys with and 
without aging at 450˚C for 2h after 40% cold-rolling 
and at 400℃ for 16h after 90% cold-rolling, ECAP 
and ARB. 

 
Cu-Ni-Be 合金と Cu-Ni-Si 合金のピーク時

効時の降伏応力は，オロワン機構により支配
されることを明らかにした．オロワン応力は
平均析出物間隔と反比例の関係がある．従
って，の値から0.2に及ぼす析出強化の寄与
の程度を評価することができる．Table 3 と
4 からわかるように，種類のベース合金およ
び元素添加合金のいずれにおいても，加工と
時効条件が異なっても，の値に特に大きな
違いは認められない．しかし，ベース合金に
元素を添加すると，が小さくなり，降伏応
力への析出強化の寄与が大きくなると言え
る．

 
Table 4 0.2% proof stress 0.2, volume fraction f, radius 
r, number density N of  precipitates, inter-precipitates 
spacing , dislocation density  and grain thickness D 
for Cu-Ni-Si-Zr and Cu-Ni-Si-Zr-Mn-Mg alloys with 
and without aging at 450˚C for 5h after 40% 
cold-rolling and at 375 ℃  for 32h after 90% 
cold-rolling, ECAP and ARB. 

 
Table 1, 2 に見られるように，2種類のベ

ース合金および元素添加合金のいずれにお
いても，加工と時効条件が異なっても，導電
率はほぼ等しい．このことは，圧延材，ARB
材，ECAP 材の降伏応力への固溶強化の寄与は
同一であることを示している．

いずれの合金においても，圧延率の増加に
伴い降伏強度が増加するが，これは転位密度
の増加と結晶粒微細化によると考えること
ができる．また，Cu-Ni-Be-Zr と Mg 添加合金

において，ARB，ECAP 加工材の強度は 90%圧
延材より約 60MPa 程度高いのは，これらの試
料における析出物間隔と転位密度がほぼ同
じであるため，結晶粒微細化効果に起因する
と言えよう．実際，純銅の降伏応力の結晶粒
径依存性についてのデーターから，結晶粒微
細化に伴う降伏応力の増加分を約 50MPaと見
積もることができ，上記の値とほぼ一致して
いる．一方，Cu-Ni-Si-Zr と Mn-Mg 添加合金
においては，ARB，ECAP 材，90%圧延材の耐力
はほぼ等しく，これは，析出物間隔がこれら
の試料でほぼ等しいため，結晶粒微細化によ
る強度の増加分が，転位密度が低いことによ
る強度の差分と相殺された結果であると判
断される．これは，結晶粒微細化に伴う降伏
応力の増加分の約 50MPa が，降伏応力の転位
密度依存性を表す Bailey-Hirsch の式から，
転位密度差の降伏応力の寄与分として見積
もられる値，約 60ＭPa とほぼ一致している
ことからも支持される． 
 Cu-Ni-Be-Zr 合金においては ARB 加工に続
いてのピーク時効により，引張強さ 810MPa，
伸び 9%，導電率 58%IACS にも達する(Table 1)．
一方，Cu-Ni-Si- Zr 合金においては，それぞ
れ 690MPa，10%，39%IACS であり(Table 2)，
強度と導電率はともに劣る．この強度の違い
は，転位密度，結晶粒径は両合金の間には差
がないため，主として両合金の析出強化量の
違いに由来すると判断される．"-NiBe と
-Ni2Si 析出物の体積分率はほぼ等しい
(Table 3 と 4)にもかかわらず，微細な円盤
状"-NiBe析出物がCu母相中により密に分散
していることが，Cu-Ni-Be-Zr 合金の強度が
高い主な原因と言えよう． 
 
(3)塑性変形機構 
 溶体化処理後0%, 40%, 90%圧延，ARB 加工
に続いて時効を行った Cu-0.2Be-1.2Ni- 
0.17Zr 合金を用いて，ひずみ速度急変試験を
行い塑性変形機構についても検討した．得ら
れた結果は以下のように要約される． 
①室温においてひずみ速度感受性指数 m 値
は無圧延材で0.005，40%圧延材，90%圧延材
では若干上昇し0.006，ARB 材で急激に上昇し
0.013であった． 
②活性化体積の変形応力と温度依存性から，
ARB 材において変形機構が変化していること
が示唆された． 
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