
	1	 はじめに
時効硬化型アルミニウム合金展伸材の強化機構としては、

析出強化、転位強化、結晶粒微細化強化などが挙げられ、こ
れらを適切に組み合わせることで従来の性質を大きく上回る
高強度・高延性を有する材料の創製が望まれている。しかし
ながら、例えば冷間加工による転位強化と析出強化を組み合
わせようとすると、硬化速度の増加によって初期強度が増大
する場合もあるものの、時効処理による強度増加量、すなわ
ち時効硬化能は加工率の増加とともに単調に減少してしま
うことが多い。これは、加工によって導入された多量の転位
が、その後の時効処理時に溶質原子の拡散を促進し（転位芯
拡散）、かつ核生成に必要な活性化エネルギーを減少させて
転位線上への不均一析出を誘発するためであり、競合して生
じる母相中での析出量の減少が、時効硬化能の低下を引き起
こすことが知られている（図1参照）。

一方、結晶粒微細化強化と析出強化との組み合わせに
つ い て も、HPT（High-Pressure Torsion）やECAP（Equal-

Channel Angular Pressing）、ARB（Accumulative Roll 

Bonding）などの巨大ひずみ加工法の発明で比較的容易に結
晶粒をサブミクロンオーダーまで超微細化できるようになっ
たにもかかわらず（超微細粒強化）、その後の時効処理で大幅
に強度が低下してしまうことも少なくない。これも、粒界拡
散や結晶粒界（粒界面、エッジ、コーナー）上への不均一核生
成が、通常条件では形成されないような安定相を粗大に粒界
析出させるためであり、母相中での析出量（多くの場合は準
安定相）の減少が強度低下の主因となっている（図1参照）。
したがって、せっかく事前に転位強化や結晶粒微細化強化を
図っても、その後の時効処理が適切でなければ合金本来の時
効硬化能が低減、もしくは発現されないことになり（競合析
出現象）、両強化機構と析出強化を並立させるための合金設
計やプロセス条件に関する指導原理の確立が望まれている。

本研究では、4大学の研究グループがそれぞれ得意とする
専門性を活かして緊密に連携し、効率の良い有機的・相補的
な連携体制を構築（図2参照）することで、「超微細粒強化と
時効析出強化を並立させる新規アルミニウム合金展伸材の
開発とその合金設計指導原理の確立」を図ることを目標とし
ている。具体的には、様々な巨大ひずみ加工法によって各種
アルミニウム合金展伸材に転位を導入、超微細粒化した場合
に、その後の時効硬化挙動や析出組織がどのように変化する
のかを、合金系や合金組成、時効処理条件、析出機構などの
観点から明らかにし、実際に高強度・高延性を有する次世代
構造用アルミニウム合金展伸材を創製することを目指してい
る。本稿では、アルミニウム合金に対して巨大ひずみ加工と
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時効処理を組み合わせた過去の研究例、ならびにこれまでに
得られた本研究グループによる成果を紹介し、超微細粒合金
のさらなる高強度化を図るための方策について議論する。

	2	 �過去の研究および�
これまでに得られた研究成果

巨大ひずみ加工を用いた研究は国内外で盛んに行われてい
るが、これまでは純金属の高強度化を実現する結晶粒微細化
のメカニズムや変形・強化機構の解明を目的としたものが
多く、超微細粒合金に対して析出強化を並立させようとする
試みは限られていたようである。表1に、各種アルミニウム
合金に対して溶体化処理、巨大ひずみ加工（HPTやECAP、
ARBなど）、時効処理を順に施した時の到達硬さ・強度、時
効硬化量（時効硬化能）、対応する微視的組織の特徴を示
す1－17）。例示した全14種のアルミニウム合金のうち、本研究
グループのメンバーによる報告が過半を占めることからも、
本分野における著者らの先見性ならびに貢献度をうかがい知
ることができよう。表1から読み取れる事象をまとめると、
以下の3点に集約できる。

① 巨大ひずみ加工を施した試料を様々な温度で時効処理
すると、合金系によらず低温ほど到達硬さ・強度、時効
硬化量が大きく、高温では硬化することなく単調に軟化
することが多くなる（ビッカース硬さ（HV）や引張強度

（UTS）の変化量を、それぞれΔ（増加量）と▼（減少量）
で示す）。これは、高温ほど超微細粒の粒径増加が顕著
になるのに加えて、安定相が粗大に粒界析出し、母相中
における準安定相の析出量が減少するためである。

② 巨大ひずみ加工によって導入される相当ひずみ量が増
加するにつれて、同じ時効温度でも時効硬化量は低下す
る。これも不均一核生成に伴う析出物サイズの増加が原

因であり、残念ながら現状では、無加工材（相当ひずみ
0）で最も時効硬化量が大きく、転位強化や結晶粒微細
化強化の寄与が時効処理によって相殺されている場合
が多いようである。

③ 合金系で比較すると、実用合金である2000系（Al-Cu-Mg

系 ）、6000系（Al-Mg-Si系 ）、7000系（Al-Zn-Mg系 ）、研
究用合金であるAl-Si-Ge系、Al-Ag系、Al-Sc系のいずれ
においても、最大でΔHV20程度の時効硬化量しか示さ
ず、強化機構の並立が十分に図られているとは言いが
たい状況にある。しかしながら、本研究グループが初め
て報告した2091Al-Li-Cu系合金は、アルミニウム合金
展伸材では最高レベルの到達硬さHV290を記録してお
り、ΔHV45の時効硬化量も特筆すべき値となっている。
これは、サブミクロンオーダーの超微細粒内に、ナノス
ケールの析出物を高密度に分散させることに成功した
ためであり、強化機構の並立を達成しうる好例として位
置付けられる 16,17）。

そこで以下では、上記の事象を端的に示す研究結果をもう少
し詳しく紹介し、超微細粒強化と析出強化を並立させるため
の合金設計、プロセス条件について考察することにする。

2.1　強化機構の並立が困難な場合
表1に示したように、6022Al-Mg-Si系合金HPT材はその

後の時効処理でほとんど硬化することはなく、本系合金の通
常の時効温度である443K時効では▼HV65で単調に軟化し、
強化機構の並立が困難な合金と言える。図3からもわかるよ
うに、時効処理前の硬さは30%冷間圧延（相当ひずみ0.41）
およびHPT加工によって顕著に増加し、それぞれ転位強化
または結晶粒微細化強化が図られたことは自明であるが、無
加工材が有する最大の時効硬化能（ΔHV75）に比べて、硬化
能が低減するか（冷間圧延材 ΔHV43）、あるいは発現しなく

図3　 6022Al-Mg-Si系合金無加工材、30%冷間圧延材、HPT材を443K
で時効した際の硬さ変化 5,6,18）図2　本研究の実施体制
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なる（HPT材 ▼HV65）点が大きな問題である。
図4に、各試料を443Kで86.4ks時効した際の透過型電子

顕微鏡（TEM）組織を示す 18）。溶体化処理後に直接時効処
理を施した無加工材では、母相中に均一微細にβ”相が分布
しているのに対して、30%冷間圧延材では転位線上に粗大な
β”相が観察され、母相中の析出物密度は低下した。一方、
HPT材では結晶粒界上に～ 120nmの粗大な安定相（β相）
が形成し、母相中での析出は完全に抑制されていた。以上の
実験結果は、時効硬化型アルミニウム合金の競合析出現象に
関する上記の事象①、②を証明するものとなっており、転位

線上や結晶粒界上での不均一析出によって母相中の準安定相
の析出量が減少し、合金の時効硬化能が低下することを示し
ている。

2.2　強化機構の並立を達成しうる場合
一方、強化機構の並立を達成しうる例としては、2091Al-Li-

Cu系合金HPT材が挙げられる。図5に、本系合金の無加工
材、10%冷間圧延材、HPT材を463Kまたは373Kで時効した
際の硬さ変化を示す 17,18）。時効処理前の硬さの違いは、前述
した6022合金の場合と同様、転位強化または結晶粒微細化

表1　アルミニウム合金に対して巨大ひずみ加工と時効処理を組み合わせた過去の研究例（これまでに得られた本研究グループによる成果も含む）
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強化の寄与で説明できる。さらに時効過程では、463Kで時効
したHPT材でのみ硬さが単調に減少したが、他の試料は顕
著な時効硬化を示した。特に、373Kで2419ks時効したHPT

材の硬さはHV290にも達しており、アルミニウム合金展伸
材としては極めて高強度な材料を創製することに成功した

（曲げ試験の結果、塑性変形も十分確保できることが示され
た16））。

図6は無加工材およびHPT材を373Kで2419ksと463Kで
36ksの2条件で時効した際のTEM組織である 17,18）。回折パ
ターンならびに暗視野像から、463Kで時効したHPT材で
は安定相のδ-AlLiが粒界上に粗大に析出するのに対して、
373Kで時効すると～ 210nmの平均結晶粒径をもつHPT材
でも無加工材と同様に粒内にδʼ-Al3Li相が微細に析出した。
このような粒内析出の成否が、図5に示した時効硬化挙動の
違いを説明するものとなっており、アルミニウム合金展伸
材の強度を飛躍的に向上させるためには、サブミクロンオー
ダーの超微細結晶粒内に、ナノスケールの析出物を高密度に
分散させることが肝要であることが確かめられた。

	3	 �超微細粒合金に特有な�
合金設計指導原理の確立に向けて

3.1　強化機構の並立が困難な場合
2.1より、高転位密度、超微細粒組織をもつ6022Al-Mg-Si

系合金冷間圧延材、HPT材を443Kで時効しても、不均一核

生成によって転位線上や結晶粒界上に粗大な析出物が形成
し、合金本来の時効硬化能が低減、もしくは発現されないこ
とがわかった。このような傾向は、表1に示した多くの合金
でも観察され、転位密度や結晶粒径などの微視的組織パラ
メータが、その後の時効処理時の競合析出現象に多大なる影
響を与えることを示唆している。著者ら 5,6）は、母相中や転位
線上、結晶粒界上などの核生成サイト間の競合析出を再現す
る数値解析モデルを独自に構築し、Al-Mg-Si系合金の析出組
織発展に及ぼす転位密度と結晶粒径の影響を定量的に明らか
にした（図7参照）。これは、計算科学的アプローチによって
各サイトでの析出挙動（速度や量など）を定量的に再現でき
れば、任意の転位密度や結晶粒径を有する組織の析出挙動を
予測することができ、ひいては析出強化、転位強化、結晶粒
微細化強化を並立させる最適な微視的組織パラメータを提案
できるようになると考えたためである。本解析モデルにより
得られた「転位密度が1014m－2以下、結晶粒径が～ 10μmの

図6　2091Al-Li-Cu系合金無加工材、HPT材を373Kまたは463Kで時効した際のTEM組織 17,18）

図5　 2091Al-Li-Cu系合金無加工材、10%冷間圧延材、HPT材を（a）
373Kまたは（b）463Kで時効した際の硬さ変化 17,18）

図4　 6022Al-Mg-Si系合金無加工材、30%冷間圧延材、HPT材を443K
で86.4ks時効した際のTEM組織 18）
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場合に、母相中での析出が全析出量の50%超となって析出強
化が十分に発現する 5,6）」という合金設計指導原理の真偽を実
証するとともに、強化機構の並立が困難な合金の場合には、
あえて結晶粒を超微細化せずとも最適な微視的組織パラメー
タをもつ材料を作り込むことで、従来よりも高強度な材料を
創製することができると考えている。

3.2　強化機構の並立を達成しうる場合
2.2より、超微細粒組織をもつ2091Al-Li-Cu系合金HPT材

を463Kで時効しても、粗大なδ相が粒界析出して硬さが単
調に減少するのに対して、373Kで時効すると微細なδʼ相が
高密度に粒内析出して、極めて高強度な材料（HV290）とな
ることが明らかになった。低温時効を施すとHPT材でも時
効硬化を示すようになるという意味では、前述した6022Al-

Mg-Si系合金と同じ傾向に思えるが、その到達硬さに加えて
並立度（無加工材のもつ時効硬化能のうち、冷間加工や巨大
ひずみ加工を受けてもその後どれだけの時効硬化を示すかの
指標。1.0は強化機構の加算則が成り立つことを意味する）で
比較すると、強化機構の並立が困難な6022合金が～ 0.2なの
に対して、2091合金HPT材の373K時効では0.47と非常に大
きな値となっている。「粒子分散強化（析出強化）や転位強化
は結晶粒微細化強化とは根本的に強化機構が異なるので、そ
の寄与を単純に加算できるとは言えない19）」とされているこ
とを考慮しても、本来の時効硬化能の約半分を発現するだけ
でアルミニウム合金展伸材で最高レベルの硬さ（HV290）を
実現できる2091合金HPT材は、非常に魅力的な材料と言え
る。

なお、この強化機構の並立を実現するメカニズムについて
は、現在以下のような可能性を考えている。すなわち、他の
合金元素によるα＋δʼ相境界への影響が十分に小さいと仮
定すると、本研究で用いた2091合金のLi濃度（7.9at%）なら
びに時効温度は、図8に示したAl-Li二元系状態図 20）で●の
位置を占め、463Kは核生成・成長領域、373Kは規則化を伴
うスピノーダル分解（コングルエントオーダリング）領域に
対応する。そのため、同じδʼ相が析出する場合でも、373K

時効ではスピノーダル分解によって析出することが予想さ
れ、粒界析出の抑制と粒内析出の促進が図られたものと考え
られる。このように超微細粒を有する時効硬化型合金は、ス

図7　 6022Al-Mg-Si系合金を443Kで時効した際の各サイトにおける析出物の数密度ならびに体積率の時間依存性。図中の1 〜 5の数字およびd、
ρは図1に示すとおりである 5,6,18）

図8　Al-Li二元系状態図 20）と本研究で行った時効処理条件
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ピノーダル分解が起こる時効温度や合金組成で材料を作り込
むことで、結晶粒微細化強化と析出強化の並立を実現するこ
とができ、従来の性質を大きく上回る高強度・高延性なアル
ミニウム合金展伸材の創製につながるものと期待される。今
後、実験的にスピノーダル分解が生じている証拠を捉え、上
記のメカニズムの確からしさを示したいと思っている。

	4	 おわりに
本稿では、平成23年度の科学技術振興機構（JST）産学共

創基礎基盤研究「革新的構造用金属材料創製を目指したヘテ
ロ構造制御に基づく新指導原理の構築」に採択となった本研
究グループの研究課題「超微細粒強化と時効析出強化を並立
させる新規アルミニウム合金展伸材の開発とその合金設計
指導原理の確立」についての概説を行った。超微細粒合金で
生じる析出現象は、母相中、転位線上および結晶粒界上で競
合的に生じる、位置的（析出サイト）にも時間的（析出開始
時間）にも不均一な現象であり、「ヘテロ構造」の典型的な例
であると言える。従来のアプローチでは、いかに不均一析出
を軽減するかを研究課題としてきたが（例えば微量元素の添
加や二段時効の適用など）、本研究のように各析出サイトに
おける析出挙動を定量的に比較した後に、最適な微視的組織

（転位密度、結晶粒径など）を提案し、実際に創製するという
試みは全くなされていなかった。また、これまでに蓄積され
た合金設計指針や熱処理法、プロセス条件に関する知見など
も、必ずしも超微細粒合金に適用できるとは限らず、本研究
で開発目標としているスピノーダル分解が起こる時効温度や
合金組成で材料を作り込むといった発想も、今までの知識の
延長線上での取り組みを超えた新しい指導原理につながるも
のと考えている。このような超微細粒合金に特有な合金設計
指導原理は、アルミニウム合金に限らず広く他材料（鉄鋼材
料や各種非鉄金属材料など）にも適用できることが期待され、
今後は横展開も視野に入れて研究を加速させていく所存であ
る。

最後に、本稿で紹介した研究成果の一部は、平成21-22年
度軽金属奨学会統合的先端研究 18）ならびに日本アルミニウ
ム協会研究助成の支援を受けて行われたものであり、ここに
深甚なる謝辞を表する。
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