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126 Cu−9at．％A1三 重結晶に お け る粒界破壊 に 関す る三 重線 の 効 果
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1．序論

　高温 度域 に お い て 多結晶材料 を低 ひ ず み速 度で 変形

した 場 合、しば しば粒 界 を 起 点 と して 破 壊 が生ず る こ

と は か ね て よ り知 られ て い る。変形時 の 粒界すべ りや

粒界三 重 線 に お け る 粒界すべ り の 拘束 が こ の 破 壊 に 深

く関与 して い る とい う点 で は多 くの 研究 の 見解 は一致

して い る も の の、破壊 に 至 る まで の 過程 で い か な る 粒

界すべ りが 起 こ り、い か な る条件 で 破壊 に 至 るか を定

量 的 か つ 系統 的 に 調 べ た 研究 は、あ ま りみ あ た らな い
。

　著者 らは三 重結晶試験片を用 い た 系統的な 実験を行

い 、多結晶体 の 機械的性質の 解明に 必要 な 種々 の 基 礎

的な 知見を報告 して きた
n2 ，

。 会合す る三 っ の 粒界を

含む 三 重結晶試験片 を 用い た 実験 か らは 粒界や粒界三

重 線が 関与す る種 々 の 素過程 を単純化 した 形で 抽出す

る こ とが で き、こ の 特長は 粒界破壊 の 解明に も有効 と

な る 。 本研究 で は Cu−9at．％A1合金三 重結晶よ り試験片

を 切 り 出 して 773Kか ら1073Kの 温 度範囲で ク リープ試

験 を 行 っ た。三 重線 が 粒界すべ りと粒界破壊 に 及ぼす

効果 と そ の 温度 に よ る変化を 考察 した 。

2．実験方法

　純度が そ れ ぞ れ 99，999wt％の 銅 お よ びア ル ミニ ウ ム

を 用 い て 、真空中で 縦 型 Bridgman法 に よ りCu−9at．　％A工

合金三 重結晶を育成 した。こ の 三 重 結晶よ り、以 下 に

述 べ る4種類 の 試験片を次の 手順で 作製した 。 Fig．1（a）
と （b）に 三 重結晶 お よ び試験片 の 形状、寸法 を示す。

　結晶 の 凝固方向に 垂直に 厚 さ 2mmの ス ラ イ ス を放電

加工 で 切 り出 し、湿式機械研磨、硝酸 に よ る化 学 研 磨

を 行 っ て 、各粒界 の 良好 な 平面性 を確認 した 。粒界の

な す 角度 は ど れ もほ ぼ 120
°
と な っ て い た。ま た、X 線

背面反 射 ラ ウ エ 法 に よ り各結晶粒 の 方位 を決定 した と

こ ろ、各 結晶 粒 の 方位関係 は 粒界 エ ネ ル ギーが 際立 っ

て 低 くな る 低 Σ 値 の 方位関係 に 対応す る もの は な い こ

とが わ か っ た 。 以上 の こ とか ら、三 重線 に 含 ま れ る粒

界 は 互 い に 同 程 度 の 粒 界 エ ネ ル ギーを持 っ
一

般 の 大傾

角粒界 と見 な す こ と が で きる 。 切 り 出 した ス ラ イ ス か

らFig．2に 示す よ う に、試験片 を切 り出 した 。　Fig．2中

の ア ラ ビ ア 数字 は 結晶粒 の 区別 （Grain　 1、　 Gra｛n　 2と

Grain　3）を示 し、ロ
ー

マ 数字 は粒界の 区別 （G．　B．　k
G．B，1と〔｝．　B．の を示す。試験片の 平行部 の 中心 が 三 重

線 に
一

致す る三 重結晶試験片 Tl （Fig．2（a））、T正か ら

粒界G．B．皿を除 い た 三 重線 を含 ま な い 三 重結晶試験片

（a ） （b）

Fig．1　The　shape 　and 　size 　of 　（a＞　the　Cu
−9％Al　tricrystal

　　　and 　（b）　the　speci 皿 en甲

（a）

　 　 Grain　 3
G．B．l　　　 G．B．］

（b）

Grain　2

（c）

　 Grain　 l
G．B．皿

Tricry5匚al 　Specimgn 　TI　　　 Tricrys旧 I　Speclmon τ 2

d）

Bicrystql　Specimen　B　I　　　　　 Bicrystol　Sp 臼dmen 　B2

Fig．2　Four　types　of 　specimens 　cut 　from　the　tricrystai，

T2 （Fig．2（b））、そ して T2に 含 ま れ る 2 っ の 粒界

G．B．1とG．　B．ロを そ れ ぞれ単 独 に 取 り出 した 双 結晶試験

片 B工とB2 （Fig．2（c）と （d））、の 計 4種類の 肩つ き板

状試験片 （断面 積 3．2nmX エ．　Omm、ゲージ 長7nm） を 得

た 。

　試 験 片 は、湿 式機械研磨、ダイ ヤ モ ン ド研磨 、 電 解

研磨を行 L丶 表面 を鏡面 に仕 上 げ た。そ の 後、ク リー

プ試験 に よ る 粒界 す べ りや粒内変形 の 挙動 を 調べ る た

め に 、鏡面 に した 試験片表面 に IOO”m 間隔 の けが き線

を格子状に 引い た 。

　 ク リ
ープ 試験 は、引張装置付 き高温顕微鏡 を 用 い て 、

真空中で そ の 場観察 に よ る粒界すべ り量の 測定 を しな

が ら行 っ た 。試験温 度 は 7T3〜1073K、 付加応力 （公称

応 力）は 4N40MPaの 範囲 と し、い くっ か の 試験 片 に っ

い て は 破断 に至 る まで 試 験 を 行 っ た 。
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3 ．結果お よ び考察

3 − 1　 双結晶お よ び三 重 結晶の 粒界すべ り挙動

　各 試 験 片 に お い て 粒界す べ りが観察 さ れ た が 、 そ の

量 は 温度 、 応力、 そ して 試験時間に よ っ て 様 々 に変化
し た。さ らに、同

一
の 粒界 で も粒界上 の 位置に よ っ て

す べ り量 に 変化が 見 られ た 。 三 重結晶に お け る粒界す

べ り は三 重線 で 拘束 さ れ 、粒界 す べ りの 量 は三 重線か

ら離れ る に 従 っ て 増大す る 傾向を示 した
3 ）

。 ま た 双結

晶試験片 に お い て は 、粒界面 に 作用す る外力 の せ ん 断

成分が ほぼ 等 しい 試験片 BlとB2の 間で 粒界す べ り量に

顕著な 違い が 見 られ、粒界G．B．［を持 つ Blで よ り大 き

な粒界すべ りが観察され た
‘ ）

。 以上 の よ うに変化 した

粒界すべ り量 の うち、本研究で は 後に 述 べ る粒界で の

破壊 を含め 、 各粒界 に お け る 粒界す べ り量 の 最大値が、

そ の 粒界 の すべ り挙動 を代表す る値で あ る と考え る こ

とがで きた。そ こ で、この す べ り量 の 最大 値 と 、 こ の

値 の 時間変化 （粒界す べ り速度）を用 い て 議論を進 め

る。

3 − 2　 双結晶試験片B1に お け る

　　　　　　　 粒界 す べ りの 活 性化 エ ネル ギー
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Fig．3　1he　reiationship 　beしween 　the　grain −boundary　sliding
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　双 結晶試験 片 に お け る粒界すべ り量の 最大値 は 、負

荷後約 1hr以降は ク ラ ッ ク発生 に至 る まで 、ほ ぼ一定

の 速度 で 増加す る傾向 を示 した 。 こ こ で は、G．　B．　iに

比較 して大 きな粒界す べ りを生 じ、破壊挙動 に も大き

くか か わ っ て い た 試験片Blの 粒界G．　B．　rに 注目す る。
Fig．3は こ の 試 験 片 に っ い て 試験温度 773K・・923K、付加

応 力 35MPaの 条件 の も とで 定常状態 に お け る、粒界す

べ り速 度 S皿。s を ア レ ニ ウ ス ・プ ロ
ッ ト した 図で あ る。

Fig．3の 各点 は直線 で 整理す る こ とが で き、こ れ よ り

　　　　　　Sm“x
＝Soexp（

−Qs 〆kT）　　　　 （正）

　　　　k ： ボル ッ マ ン 定数

　　　S 。 ：速度 の 次元を持っ 定数

と して 、粒界すべ りの み か け の 活性 化 エ ネ ル ギ ー− Q 。
を求 め る と Qs・1．78XIO

−1”Jと な る 。こ の 活性化 エ ネ

ル ギー
は Cロの 粒界拡 散 の 活性 化 エ ネ ル ギ ーQs・1．73x

10
’19J

に近 い 。

3 − 3　粒界す べ り と 破壊 に 関す る三 重 線 の 効 果

3 − 3 − 1　 中間温 度高応 力

　Fig．4に 、試験片T1、　T2、お よ びB1を 中間温 度高応

力 （823K、35MPa）の 条件で 変形 した 場合 の
、 粒界すべ

り量 の 最 大 値の 時 間変化 を示す 。 点線 は 各試験片 の 破

断時間を 示 して い る。
こ れ よ り、 試 験 片 T1に お い て は

粒界す べ り速度が 小 さ く、また 破断時間 も長 い こ とが

わ か る 。
こ の こ と と試験片T工に お けるす べ り量 の 最大

Fi9」4　The　maximum 　sliding 　displacement　along 　〔t　B。　l　for　the
　　　tricrysral　speci 皿 ens 　T1，　T2　and 　bicrystal　speci 皿 en

　 　 　B工　as 　a 　fu皿ction 　of 　testing　t圭旧e　at　823K．

値が 三 重線か ら離 れ た とこ ろで 観察され た事をあ わ せ

て 考 え る と 、 こ の 中間温度高応力 の 条件 に お い て は、

三 重線 は粒界全 体 の 粒 界 す べ りの 進 行 を拘 束 し、 また

破壊 に 対す る 強化機構 と して 働 い て い る こ とがわか る。

　一
般 の 多結晶材料 の ク リープ変形時 に お け る破断時

間 t ． と、定常 ク リープ速度 £ 。との 間に は、

　　　 £ st 　r
＝CM 　　　　　（Cn ＝const ）　　　　　　　　　（2）

とい う関係 （Monkman−Gran唄II）が 成立 す る と され て

い る 。 £ 。 に対す る 寄与 として は、粒内で の 変形 の 速

度 と粒界 で の すべ り の 速度 と い う 2 っ の 寄与 が 考え ら

れ る。しか し、今回 の 試験 片 の 破 壊 が粒 界 を起 点 とす

る もの で あ っ た こ とを 考え る と、粒界 で の す ぺ り速度

と破断時間 の 問に どの よ うな 関係が 成立 す る か を 調べ

る こ と は、破壊 の 機構 を 論 じる うえで 極 め て 重要 で あ

る と考え る。そ こ で 、破断した す べ て の 試験片 に つ い

て 、破壊 の 起点 とな っ た G．B．1の 粒 界す べ り速度

S ［m 。、と t ．の 関係 を 両対数 グ ラ フ 上 に プ ロ
ッ ト して

み た。Fig．5の デー
タ 点 は ほ ぼ傾 き一1の 直線 で 整理

で き、こ れ は S ［m 。x と t 。の 間 の 関 係 が

　　　　Slmsxtr＝tSc 　　SG ： 長さの次元をもっ定蠶　 （3）

と して 表 現 で き る事 を示 して い る。（3）式 の 物理的な

意味 は、粒界 す べ りの 量が 臨 界 値 に 達 した と き に 破断

が 起 こ る とい う こ と と して 理解 で きる
。
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Fig．5　The　reiationship 　between　the　grain −boundary　s 且iding
　　　rate 　Smax　and 　the　fracture　time　tr．

3 − 3 − 2　高温度低応 力

　Fig．6は、試験片T1お よ びBlを高温低応 力（1073K、

6MPa）の 条件 で変形 した場合 の 、粒界すべ り量 の 最大

値の 時間変化 を示す 。 こ の 条件 に お い て は 、 中間温度

高応 力 の 場合 ほ ど三 重 線 の 有無 に よ る違 い が顕著で は

な い。す べ り量 の 最大値 は こ の 試験条件 で もお もに三

重線か ら遠 い と こ ろ で 観察 さ れ た こ とか ら、試験片全

体を 考 え た場合、三 重線 か ら離 れ た部分 で は 三 重 線 の

拘束効果 は現れなくな っ て い る。

3 − 4　 ク ラ ッ ク発生 の 様式 の 温度に よ る変化

　中間温度域 で の 破壊 の 様式 は粒界端部 で の ク ラ ッ ク

の 発生 と三 重線部 へ 向か っ て の ク ラ ッ ク の 進 展 に よ る

粒界破 壊 とな っ て い た。高温度域 1こお い て も ク リープ

変形後 に ク ラ ッ ク の 発生 が 認 め られ た もの の 、中間温

度域 とは異 な り 、 ク ラ ッ ク は粒界三 重線部 に 優先 的 に

発 生 した。こ の 温度 に よ る ク ラ ッ ク発 生 の 様式 の 違 い

をFig．7（a）と （b）に 模式図で 示す。こ の ク ラ ッ ク 発 生

の 様式の 温度に よ る違 い を、3 − 3 に 示 した結果と 合

わ せ考察す る。

　一
方同凝固 に よ っ て育成した 多結晶 に お い て は、巨

視的 に は平面性の 良 い 粒界で あ っ て も、 微視 的 に は粒

界 上 に 段 （レ ッ ジ）が 存在す る こ とが知 られ て い る
‘

 

中間温度域 で は拡散が あ まり活発 で な い た め、粒界上

を運 動 して 粒界すべ り に 寄与す る転位 は この 段を越 え

る こ とがで きず、こ の 部分 に堆積 して 応力集中 を起 こ

す 結果 とな る 。 こ の 段 の 部分 で の すべ りの 拘束が 完全

な もの で あ る とすれ ば、こ こ で の 応力集中 の 大 きさ は

粒界1こ 生 じる す べ り量 に 比例す る
6 ，’ ｝

。 ゆ え に 最 も大

きな 応 力 集中 を起 こす の は粒界すべ り量 が最大 の と こ

ろ と な りク ラ ッ ク は そ の 部分 に 発生す る こ と に な る 。

三 重 結晶試 験 片 で は 三 重線近傍 に 比 較 して 粒界端部 付

近 の す べ り量 が は る か に 大 きか っ た こ と を合わ せ て 考

え る と、823K、3C〜40MPaの 条件 の もとで 試験片T1の

G．　B．［の 端部 に ク ラ ッ クが 発 生 した こ と が 説明 さ れ る 。

中 問温 度 域 に お け る粒界破壊発 生 の 評 価 の 基準 は 粒界

す べ り量の 大 小で あ る と言 え、こ れ は 3 − 3 − 1の 結

（a）

果 と も一致す る。こ れ に 対 して 、la73Kの 高温度域で

は拡散が活発とな るた め 粒界中に 存在す る段は短距離

の 拡散 で 解消 さ れ 、粒界 す べ りの 大 きな 障 害 と は な ら

な い。そ の た め、T1で 粒界す べ りを 拘束す る の は そ の

適 合 に 長 距 離 の 拡 散が 必 要 な粒界三 重 線だ け に な る
8 】。

す な わ ち、三 重線部で 応 力 集 中 が最 大 とな る た め、そ

こ で ク ラ ッ ク が 発生 した と い え る
。
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Fig．6　The　maximu 旧　sIiding 　displacement　of 　G．巳　l　for
　 　 　 specimens 　TI　and　BI　as　a　function　 of 　testing
　 　 　 time　at 　1073K．
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Fig．7　0ptical　micrographs 　sho 買ing　the　cracks 　observed

　　 at 　（a）　intermediate　te旧perature 　（823K）　and 　（b）
　　 high　temperature（1073K＞，
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