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研究成果の概要（和文）：結晶対称性が高く，不整合度の小さいL12構造Al5CuTi2金属間化合物粒子を，アーク溶解に
よって得たバルク状試料の粉砕あるいはガスアトマイズ法により得た．これらを異質核とする微細化剤を放電プラズマ
焼結により作製し，アルミニウムの鋳造実験を行ったところ，高い微細化能が見いだされた．また，アルミニウムある
いは黄銅を用い，切削くずを利用した微細化実験も系統的に行い，不整合度が大きい場合に比べ，小さいあるいはゼロ
の場合には高い微細化能を発揮することを見いだした．加えて，このアイデアは鋳造マグネシウムの結晶粒微細化にも
適用できることを示した．

研究成果の概要（英文）：Grain refinement plays a vital role in cast and wrought aluminum alloys. The 
grain refiners introduce particles which heterogeneously nucleate the primary alpha-aluminum. It is well 
known that Al3Ti particle is commonly used as heterogeneous nucleants for aluminum alloy casting. If a 
substance with a smaller misfit for aluminum is used as a heterogeneous nucleants such as L12 
intermetallic compounds, it should be possible to get better grain refining performance. In this study, 
optimum conditions for grain refiners using Al5CuTi2 intermetallic compound particles with L12 structure 
and machining chips of pure Al were investigated. It is found that The L12 type Al5CuTi2 particles can 
become favorable heterogeneous nucleation sites for aluminum cast, since disregistry between these 
intermetallic compounds and aluminum is small.
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１． 研究開始当初の背景 
微細化剤添加による鋳造材の結晶粒微細

化機構には，幾つかの説が提案されているが，
異質核作用説が微細化機構の主要因である
と仮定した場合，異質核の数密度を増加させ
る，あるいは異質核物質と鋳造材との界面エ
ネルギーを下げることにより微細化能は向
上できる．本研究では，主に後者に着目し，
微細化能向上を試みた 
 
２．研究の目的 
通常，鋳造 Al 合金用として用いられてい

る結晶粒微細化剤はAl-Ti-X (X=B, C)であり，
特に不整合度の小さい Al3Ti 異質核の役割が
重要視されている．しかし，Al3Ti は D022構
造の正方晶格子であるため，不整合度と微細
化能との詳細な議論がしがたい．本研究では，
立方晶系の L12 構造金属間化合物あるいは
fcc 構造の金属・合金を異質核として利用し，
不整合度と微細化能との関係を詳細に議論
する．上記異質核を添加した鋳造実験の結果
を元に，最高のパフォーマンスを発揮できる
革新的結晶粒微細化剤の材料設計を行う． 
 
３．研究の方法 

L12 構造の金属間化合物と fcc 構造の金
属・合金を異質核として利用し，鋳造 Al お
よび Cu 合金の結晶粒微細化を行う．L12構造
の金属間化合物粒子をアーク溶解したバル
ク試料のハンマー粉砕あるいはガスアトマ
イズ装置によって作製し，これらを Al ある
いは Al 合金とともに低温・短時間にて放電
プラズマ焼結し，微細剤を得る．また，fcc
構造の金属・合金の凝固核としては，Al およ
び Cu 合金の切削屑を利用した不整合度ゼロ
の核の微細化能を調査する．異質核の粒径，
体積分率，個数（数密度）と形状を系統立て
て変化させた鋳造実験を行い，微細化能の発
現原理を考察する．そして，その新規理論に
基づいて，新しい微細化剤の材料設計に発展
させる． 
 
４．研究成果 
(1)L12構造の異質核を有する微細化剤 

D022 構造の Al3Ti 金属間化合物に第三元素
Y を加えた場合，L12 構造の(Al,Y)3Ti 金属間
化合物になる．この時，Y の添加により格子
定数を変化させることが出来ると同時に，結
晶の対称性が良くなるため，結晶学的に等価
な面が増える．これにより，不整合度の小さ
な面を多数有する異質核粒子が選択できる
ことになる．ここで，Y を Cu とした Al5CuTi2

の格子定数は a=0.3927nm であり，Al との不
整合度は 3%と小さい．したがって，L12構造
Al5CuTi2 金属間化合物を異質核とすれば，優
れた微細化能が期待できる．しかし，この L12

構造 Al5CuTi2 金属間化合物は，固相の Al 中
に平衡状態で存在できない．低温かつ短時間
での製造プロセスを採用すれば，具現化が可
能と考え，このアイデアを確認するため放電

プラズマ焼結(SPS)法を採用した．そして，ア
ーク溶解により作製したバルク状の L12 構造
Al5CuTi2 金属間化合物を均質化処理後にハン
マーにより粉砕した．この粉末粒子と粉末状
の純 Al とを混合し，放電プラズマ法により
低温かつ短時間の条件にて焼結し，微細化剤
を作製した． 
図 1 は，作製した Al-10vol%Al5CuTi2 微細

化剤の SEM 組織写真である．微細化剤中に
粉末化したAl5CuTi2粒子が観察される．また，
明確な界面を観察できることから，Al5CuTi2

粒子は Al 母相と反応していないことがわか
る．この結果は，放電プラズマ法により，低
温かつ短時間で焼結を行うことにより，Al
鋳造材の異質核となる L12型 Al5CuTi2金属間
化合物が反応せずに試料中に残存すること
を示している． 

 

図 1 Al5CuTi2をハンマーで粉砕し，アルミ
ニウム粒子とともに放電プラズマ法により
焼結して得た新規微細化剤の組織写真． 

 
作製した微細化剤を用いて，以下の鋳造実

験を行った．750℃の純Al溶湯 148.8gに対し，
作製した微細化剤を 1.2g（添加量 0.8mass%）
添加した．微細化剤添加直後，30 秒間溶湯を
撹拌し，一定時間保持した後に鋳型に注湯し
た．微細化剤を添加しなかった Al 鋳造材に
おいては，等軸晶や柱状晶を有する通常の凝
固組織が観察される．一方，微細化剤を添加
した Al 鋳造材の組織は，一部で柱状晶が観
察されるもののほぼ均一であり，全体として
微細となっている．また，微細化剤無添加の
Al 鋳造材において柱状晶であった領域の結
晶粒も，ほぼ等軸化されている． 
保持時間と α-Al 結晶粒の平均結晶粒径と

の関係を図 2 に示す．α-Al 結晶粒径は，保持
時間を長くするに従って小さくなり，保持時
間 5 分で最小となっている．しかしながら，
5 分以上保持した場合，保持時間を長くする
につれ，α-Al 結晶粒径は大きくなっている．
これは，長時間保持することにより，異質核
粒子が分解し，微細化効果が低下したためで
あると考えられる．さらに，Al-20vol% 
Al5CuTi2 微細化剤を用いて，同様な実験も行
った．異質核の量を統一するため，添加量を 
0.6g（0.4mass%）としている．結果を図 2 に
示すが，最小の粒径が得られる最適保持時間
が異なるものの，同様の結果が得られている． 



 

 
図 2 新規 Al- Al5CuTi2微細化剤添加後の保
持時間と鋳造材のα-Al 結晶粒径との関係． 

 
ガスアトマイズ法により作製した球状か

つ L12構造の Al5CuTi2金属間化合物粒子を用
いて鋳造 Al 用の微細化剤を製造し，その微
細化能も調査した．ガスアトマイズ法により
L12 構造の球状金属間化合物粒子が作製でき
た．この粒子は第二相を若干含有するものの，
概ねAl5CuTi2の化学量論的組成を示している．
この粒子を用いて 500℃の焼結温度にて作製
したAl-10%volAl5CuTi2微細化剤を作製した．
その組織写真を図 3 に示す．球状 Al5CuTi2が
Al に均一に分散した添加剤の作製ができる
ことが見いだされた． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図3 ガスアトマイズにより作製したAl5CuTi2

金属間化合物粒子を用いた微細化剤の組織
写真． 

 
微細化剤の X 線回折結果を図 4 に示す．微

細化剤中の体積分率で 90%を占めるアルミ
ニウムのピークが強く表れているものの，L12

構造のAl5CuTi2金属間化合物のピークも確認
できる．このことから SPS によりアルミニウ
ムの焼結は進行したが，アルミニウムと
Al5CuTi2 金属間化合物との間に反応は生じて
いないことがわかる．このように，アルミニ
ウム中に球状Al5CuTi2金属間化合物粒子を含
有する結晶粒微細化剤が作製できた．この微
細化剤を用いて鋳造実験を行ったところ，Al
鋳造組織の微細化が確認された．この微細化
剤において，最適保持時間は 300 秒であった．
これは，アーク溶解で作製し，均質化後にハ
ンマーで粉砕したAl5CuTi2金属間化合物粒子
を使用した微細化剤の結果と一致する．微細
化剤の微細化能は，ハンマーで粉砕した粒子
を含有する微細化剤に比較すると，やや劣っ

ていたが，粒子形状の差あるいは第二相の存
在によるものであると考えられる． 

 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
図 4 Al5CuTi2金属間化合物粒子を有する 
微細化剤の XRD パターン． 

 
(2)圧延加工を施した Al-Ti 合金微細化剤によ
る Al 鋳造材の微細化挙動 
微細化剤中の第 2 相粒子を微細化し数密度

を増加させれば，Al 鋳造材のAl 結晶粒微
細化は促進されるはずである．工業的に応用
可能な冷間圧延をAl-Ti合金微細化剤に施し，
それを用いて Al 鋳造材における組織微細化
の促進を試みた．未変形の微細化剤には粗大
な Al3Ti 板状粒子が観察されるが，冷間圧延
を施した微細化剤中のAl3Ti粒子は破砕され，
数密度が増加している．しかし，圧延率が増
加するにつれて，数密度変化は小さくなって
いる．これは圧延中に Al3Ti 粒子長手方向が
圧延方向へ配向するためである． 
そこで，この圧延率の変化に伴う Al3Ti 粒

子配向の変化について調べたところ，Al3Ti
粒子長手方向は，変形が進行するにつれて圧
延方向に近づくことが見いだされた．圧延率
の増加に伴い Al3Ti 粒子を微細化するための
せん断変形が Al3Ti 粒子に対して生じにくく
なり，Al3Ti 粒子寸法の変化が小さくなった． 
 圧延加工を施した Al-Ti 合金微細化剤を用
いて Al 鋳造材を作製し，微細化挙動を調査
した．その結果を図 5 に示す．Al 鋳造材の
Al 結晶粒径は圧延率の増加に伴い減少し
た．これより，微細化剤への冷間圧延は Al
鋳造材の組織微細化を促進することが分か
った． 
 

図 5 圧延率の変化に伴うアルミニウム鋳造
材のAl 結晶粒径変化 



 
(3)切削屑を利用した不整合度ゼロの核 

Al 切削屑を配した金型に Al 溶湯を注入す
るという遠心鋳造実験を行うと，切削屑の存
在により鋳造材の結晶粒微細化が認められ
る．図 6 (a)に切削屑を添加した鋳造材，図 6 
(b)に同一鋳造条件にて切削屑を添加せずに
作製した鋳造材のマクロ組織を示す．ここで，
図の右側がパイプの外側に相当する．切削屑
を投入した鋳造材では，全体的に結晶粒が微
細化している．このように，切削屑を投入す
ることにより，鋳造組織の微細化が見いださ
れた 
結晶粒が微細化した要因としては，添加し

た切削屑が Al 溶湯の熱を奪い，凝固を促進
させた事と，Al 溶湯が凝固する際に，残存し
た切削屑が不整合度ゼロの核生成サイトと
して作用した事によると考えられる．この要
因を詳細に調査すべく，純 Al 線材を配置し
た金型へ Al 溶湯を流し込む，というモデル
実験を行った．このモデル実験では，任意の
位置に線材が配置できるので，溶湯注入によ
る線材の融解に関しても議論できる．得られ
た鋳造材試料の組織観察写真を図 7 に示す．
図 7 (a) は線材を用いていない鋳造材，図 7 
(b)および(c) は直径 1mm の純 Al 線材をそれ
ぞれ 5g および 10g 用いた鋳造材，図 7 (d) お
よび(e) は直径 2mm の純 Al 線材をそれぞれ
5g および 10g 用いた鋳造材の結果である．こ
れら各組織写真の右上半分に線材を配した
位置を示す．Al 線材を用いたことで，結晶粒
が微細化したことが分かる．また，線材添加
量の増加に伴い微細化能が向上した．添加し
た Al 線材の表面積が増加するにつれて，鋳
造材の結晶粒径は小さくなるが，線材表面積
が同一であるにも関わらず，添加量が異なる
試料においても微細化能の差異がある．切削
屑添加による鋳造材の結晶粒微細化は，添加
した切削屑による抜熱効果と，残存切削屑の
核生成サイト効果の重畳によるものと結論
した． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 6 (a)切削屑を添加して作製した遠心鋳造
材， (b)同一鋳造条件にて切削屑を添加せず
に作製した遠心鋳造材のマクロ組織写真． 

 
図 7 (a)線材を用いていない鋳造材， (b)直径
1mmの線材を5g，(c) 直径1mmの線材を10g， 
(d)直径 2mm の線材を 5g，および(e)直径 2mm
の線材を 10g 用いた鋳造材のマクロ組織写真． 
 
この切削屑添加による遠心鋳造材の組織

微細化効果を詳細に調査することを目的と
し，Cu-Zn 二元系合金での遠心鋳造実験も行
った．本実験に使用した溶湯は，初晶が相
の黄銅である溶湯Aおよび初晶が相の
黄銅である溶湯 B であり，使用した切削屑は
黄銅の切削屑 a および黄銅の切削屑 b であ
る．溶湯 A に切削屑 a および切削屑 b を添加
した鋳造材をそれぞれ Aa 鋳造材および Ab
鋳造材，溶湯 B に切削屑 a および切削屑 b を
添加した鋳造材をそれぞれ Ba 鋳造材および
Bb 鋳造材と表記する．作製した遠心鋳造材の
母相の結晶粒径を測定し，パイプ肉厚方向の
位置ごとの粒径として整理した結果を図 8 に
示す．ここで，図 8 の横軸において，0.0 お
よび 1.0 はそれぞれ遠心鋳造材のパイプ最内
周部およびパイプ最外周部に相当する．Aa
鋳造材および Ab 鋳造材を比較すると，Ab 鋳
造材に比べ，Aa 鋳造材の母相が微細になって
いることが分かる．また，同様に，Ba 鋳造材
に比べ，Bb 鋳造材の母相が微細になっている．
このように，切削屑と初晶の結晶構造が同じ
鋳造材における母相の結晶粒径は，切削屑と
初晶の結晶構造が異なる鋳造材のそれと比
較して微細化していた．相と相との平面不
整合度は 10%以上であるため，この差は初晶
と同一結晶構造の切削屑が凝固核として働
いたためと考えられる．これに対し，切削屑
と初晶の結晶構造が同じ鋳造材，および異な
る鋳造材において，析出相の粒子径に差が見
られなかった．したがって，切削屑の添加に



よる析出相の微細化は，切削屑の抜熱による
冷却速度の増加によるものと結論される． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

図 8 溶湯 A に切削屑 a および切削屑 b を添
加した遠心鋳造材（Aa 鋳造材および Ab 鋳造
材），および溶湯 B に切削屑 a および切削屑 b
を添加した遠心鋳造材（Ba 鋳造材および Bb
鋳造材）の結晶粒径分布．ここで，横軸は遠
心鋳造材パイプの肉厚を規格化したもので
あり，0.0 および 1.0 はそれぞれ遠心鋳造材パ
イプの最内周部および最外周部を示す． 
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