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1．緒　　　言

アルミニウムの再結晶集合組織の主成分の一つである立方

体方位 1）（�100� �001�）は材料の成形性やエッチング特性に大
きく影響を及ぼすことから，その集積度を制御するための

様々な技術開発が行われてきた。その結果，高純度アルミニ

ウム箔や 3000系アルミニウム合金では冷間圧延，部分焼な

まし（240～ 260°C），付加的圧延（圧延率約 20%）および

最終熱処理といった一連の加工熱処理を施すことにより，立

方体方位粒の集積度が飛躍的に向上することが見出され 2），

工業的にも広く用いられている。

池田ら 3）は，この加工プロセスにおける立方体方位粒の優

先成長機構を検討した。その結果，立方体方位粒は圧延加工

においてひずみが蓄積しにくい特性を持ち 4）,5），これにより

生じた非立方体方位粒とのひずみエネルギー差を駆動力とし

て優先的に成長することを明らかにした。すなわち，中間加

工熱処理において，立方体方位粒の成長を促進し，他方位粒

（非立方体方位粒）を抑制するように下部組織を最適化する

ことで，95%以上の集積度を有する立方体集合組織が得られ

ることを明らかにした 6）。しかし，一方で上述した加工熱処

理を施したにもかかわらず，長時間の最終熱処理中に粒径

10 cm以上の非立方体方位粒が生じ，立方体集合組織の集積

度が低下する場合がある。立方体方位粒の優先成長が可能と

考えられる条件下で残存する非立方体方位粒の成因やその粗

大化の原因を明らかにすることは，高集積の立方体集合組織

を有する高純度アルミニウム箔の量産プロセスを考える上で

重要であると考えられる。また近年のアルミニウムにおける

立方体集合組織形成機構に関する研究 6）~14）は，立方体方位

粒の優先成長に注目したものがほとんどであり，残存する非

立方体方位粒の特徴やその形成機構について検討を行った例

は少ない。したがって，このような非立方体方位粒の成因と

いう観点から検討を行うことは，立方体集合組織形成機構の

全容を理解する上で重要である。

そこで本研究では，SEM/EBSP（Electron Back-Scattering

diffraction Pattern）法を用いて，立方体方位粒が高集積した

組織中に残存する非立方体方位粒を解析し，粒成長の駆動力

と易動度の観点から，非立方体方位粒の粗大化の原因につい

て検討を行った。また，SEM/EBSP法を用いて最終熱処理前

の箔における結晶方位分布を調査し，最終熱処理箔の結果と

の比較により，非立方体方位粒の形成機構について検討を
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行った。

2．実 験 方 法

2. 1 試料

本研究では，昭和電工㈱より試作供与された純度 99.9%の

アルミニウム箔を試料として用いた。主な不純物元素は Fe:

17，Si: 23，Cu: 39 ppmである。箔試料の作製条件は，まず

厚さ約 10mmの熱間圧延板を約 230 mmまで冷間圧延し，そ

の後大気中で 240または 250°Cの焼なましを施す。以後，こ

れを「部分焼なまし材」と示す。次に部分焼なまし材を，

184 mmまで付加的圧延（圧延率約 20%）を行った。その後，

240°Cで部分焼なましを施した付加的圧延材を 540°Cで 24

時間温度保持する最終熱処理を示す。これを「最終熱処理

材」と記した。Fig. 1に本研究で用いたアルミニウム箔の製

造工程を示す。

2. 2 SEM/EBSP 法による結晶方位解析

SEM/EBSP観察用の試料として，部分焼なまし材から約

10�5mmの板状の試料を切出した。ND面（圧延面）解析用

の試験片は電解研磨により鏡面処理した。また TD面（圧延

横面）解析においては，切出した試験片をアルミニウム製の

治具に挟み，観察面を湿式研磨後，治具ごと電解研磨を行っ

た。電解研磨は過塩素酸，エチレングリコールおよびエタ

ノールを容積比で 1 : 2 : 7の電解液を用い，液温約 2°C，電圧

約 20Vの条件で行った。一方，最終熱処理材は塩酸：硝酸

の容積比約 3 : 1の王水を用いたエッチングにより，立方体集

合組織中の非立方体方位粒を確認した。その後任意の箇所を

切出し，電解研磨により SEM/EBSP法に供するための鏡面

処理を行った。

SEM/EBSP法による結晶方位解析には，TSL社製の OIM

を備えた日本電子㈱製の SEM（JSM–5310）を用い，加速電

圧 25 kV，電子線走査ステップ幅 1�5 mmの条件で，同一試

料に測定条件を変えて複数回の測定を行った。

3．実験結果および考察

3. 1 非立方体方位粒の結晶方位の特徴

Fig. 2に，王水エッチングを施した最終熱処理材を示す。

これは，非立方体方位粒の粗大化により立方体方位粒の占有

率が低下した典型例である。図中の暗いコントラストの箇所

が，（001）面を持つ立方体方位粒の領域である。一方，白色

に見える箇所が（001）面以外の方位を持つ非立方体方位粒

の領域である。この写真より，板幅方向に 3~4 cm，圧延方

向に 10 cm以上の広い領域で非立方体方位粒が存在している

ことがわかる。また Fig. 2中の矢印で示した粒（a）のよう

に，立方体方位を有する領域の中にも粒径 100�500 mmの非

立方体方位粒が点在していた。

Fig. 3に，粒径 100�500 mmの非立方体方位粒の OIM像

と �111�および �001�極点図を示す。Fig. 3（a）の灰色の領域

は，立方体方位から方位差 15°以内の方位を持つ領域を示

す。以後の立方体方位分布図も同様に示す。また，Fig. 3（a）

中の細線は 1°から 15°の方位差を示し，太線は 15°以上の方

位差を示す。これより立方体方位領域は平均粒径 260 mmの

立方体方位粒で構成されており，非立方体方位粒の周りは大

角粒界に囲まれていることがわかる。また非立方体方位粒の

多くは Fig. 3（b）に示した S方位（�123� �634�）や Fig. 3（c）

に示した Copper方位（�112� �111�）のように，典型的なアル
ミニウムの圧延集合組織成分である b–方位群 1）の成分であ

ることが明らかとなった。また Fig. 3（d）に示すように理想

方位からのずれが 15°以上と大きいが，Copper方位や S方位

に近い方位を有している粒も観察された。さらに，Fig. 3（e）
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Fig. 1 Production process of samples.

Fig. 2 A final annealed foil sheet（partially annealed at
240°C）which has large regions with off-cube orientation.

Fig. 3 OIM Images for crystal orientation and pole fig-
ures of off-cube oriented grains（grain size: d�100–500 mm）
in the finally annealed foil sheets（partially annealed at
240°C）.



に示した Goss方位 1）（�110� �001�）も少ないが存在していた。
以上の結果から，最終熱処理材に残存する粒径 100�500 mm

の非立方体方位粒の多くは，圧延集合組織成分であることが

明らかとなった。

Fig. 4に，粒径 1 cm以上の粗大な非立方体方位粒がみら

れた最終熱処理材の王水エッチング後の組織写真とその結晶

方位分布図を示す。ここで Fig. 4（b）（d）の結晶方位分布図

においては，特定の方位の領域には図中にその方位を示して

いる。Fig. 3より，非立方体方位領域の多くは Goss方位で占

められていることがわかる。また Fig. 4（c）（d）に示すよう

に，S方位の領域が認められ，他の試料の観察結果から比較

的高頻度で存在していることがわかった。以上の結果から，

粒径 1cm以上の粗大粒の結晶方位は，粒径 100�500 mmの非

立方体方位粒と異なり，多くの場合 Goss方位や S方位と

いった特定の結晶方位に限られていることが明らかとなった。

Fig. 5は，非立方体方位粒を粒径 100�500 mmと 1 cm以

上とに分類し，その個数頻度を示した。ここでは，Goss方

位，Brass方位および Copper方位の理想方位から 15°以内の

結晶粒を，それぞれ Goss方位，Brass方位および Copper方

位に分類した。同様に，S方位の理想方位から 5°以内の方位

を有する結晶粒を，S方位とした。またそれ以外の方位のも

のは，Other orientationsとした。図より，粒径 100�500 mm

の結晶粒の約 40％は，Copper方位粒と S方位粒であり，

Brass方位粒は認められなかった。また，Other orientationsは

50％占めているが，詳細な解析の結果 Fig. 3（d）に示したよ

うな C方位や S方位に近い方位のものがほとんどであった。

一方，1 cm以上の粒径を有する粗大な結晶粒の約 60％は

Goss方位粒であり，次いで S方位粒が 20％を占めていた。

これらの結果から，Goss方位粒や S方位粒が最終熱処理中に

優先的に異常粒成長していると考えられ，特に Goss方位粒

の優先性が顕著であることが明らかとなった。

3. 2 異常粒成長の駆動力と粒界性格

粒成長の素過程である粒界の移動速度 vは，次式で表され

る 15）。

v�M ·P （1）

ここで，Mは粒界移動の易動度，Pはその駆動力である。

粒界の易動度は不純物や粒界性格に強く依存する 16）~18）こと

が知られている。一方，粒成長の駆動力には転位の蓄積によ

るひずみエネルギー，粒界エネルギーおよび表面エネルギー

が考えられる。そこで，前節で示した Goss方位粒と S方位

粒の異常粒成長の要因とその成長機構を明らかにするため，

粒成長の駆動力と結晶粒周りの粒界性格について検討を行っ

た。

Fig. 6（a）（b）に，Fig. 4中の領域（3）の立方体方位分布

図とその �001�極点図を示す。同様に Fig. 6（c）（d）に Fig. 4

中の領域（4）の立方体方位分布図とその �111�極点図を示
す。Fig. 6（a）（c）中の細線は 1°から 15°の方位差，太線は

15°以上の方位差を示す。また極点図は，Fig. 6（a）（c）中

の番号に対応する結晶粒の方位を示す。図より，立方体方位

を有する領域には平均 8°の方位差を持つ亜粒界が認められ，

粒径 100�500 mmのサブグレインで構成されていた。一方，

Goss方位や S方位の領域は単一の結晶粒であることがわかっ

た。このような粗大粒は 300°Cの低温熱処理や 1分程度の短

時間での最終熱処理では認められず，より高温，長時間の熱

処理で粗大化が顕著であることを予備実験により確認してい
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Fig. 4 Optical micrographs and orientation distribution
maps in the finally annealed foil sheets.

Fig. 5 Frequency of crystal orientation of off-cube ori-
ented grains in the finally annealed foil sheets（d : grain
size）.

Fig. 6 OIM images for（a）（c）the distribution of cube-
oriented grains and（b）（d）pole figures in the finally an-
nealed foil sheets（partially annealed at 240°C）.



る。以上のことから，最終熱処理中に単一の Goss方位粒や

S方位粒が，立方体方位粒を蚕食しながら異常粒成長したと

予測できる。

次に，粗大な非立方体方位粒と立方体方位粒の方位関係に

着目すると，Fig. 6（b）より，立方体方位粒と Goss方位粒の

粒界は共通回転軸 �001�，回転角約 40°の S5対応方位関係を

有していた。また，Fig. 6（d）より S方位粒と立方体方位と

の方位関係は，共通回転軸 �111�，回転角約 40°の S7対応方

位関係であった。これらのことから，粗大化した非立方体方

位粒は，立方体方位に対して低 S 値を有する特定の方位関係
を持つことが明らかとなった。このような S5や S7対応粒界

は粒界移動の活性化エネルギーが低く 19），20），易動度の高い

粒界 16）,19）,21）であることが知られている。したがって，立方

体方位粒に対して易動度の高い対応粒界を持つ非立方体方位

粒のみが，最終熱処理中に異常粒成長できると考えられる。

Fig. 4（a）で示した最終熱処理材の Goss方位粒に着目する

と，RD方向に優先的に成長していることがわかる。Goss方

位粒周りの S5対応粒界は箔を貫通していることから，Fig. 4

（a）中の（1）で示すような RD方向に垂直なねじり粒界と

Fig. 4（a）中の（2）で示すような平行な傾角粒界に分類でき

る。これらのことから，Goss方位粒周りの S5対応粒界の中

でもねじり成分を持つ粒界が優先的に移動したことがわかる。

このことは，粒界移動が粒界転位の移動に依存する 22）ため，

粒界転位の成分によって説明できる。つまり，Fig. 7（a）で

示す傾角粒界の粒界転位である刃状転位はすべり運動と上昇

運動によって移動する。一方，Fig. 7（b）で示すねじり粒界

の粒界転位であるらせん転位は，移動の際に上昇運動を必要

としないため，拡散を伴わず容易に移動できると考えられる。

よって，粒界転位の易動度の相違が粒界移動速度に影響を及

ぼすと予測される。この結果から，粒界の共通回転軸，回転

角だけでなく粒界面方位も異常粒成長に影響を及ぼしている

ことがわかる。

次に，異常粒成長の駆動力について検討を行う。Fig. 3お

よび Fig. 6より，最終熱処理材の粒内において微小方位差は

少なかったため，非立方体方位粒の粒成長の駆動力となる転

位やセル等の下部組織はほとんど消滅している。したがって，

この段階における Goss方位粒と S方位粒の粒成長の駆動力

は「立方体方位粒間の小角粒界のエネルギー」か「表面エネ

ルギーの方位依存性」であると考えられる。Table 1に純ア

ルミニウムの表面エネルギーの文献値 23）,24）を示す。これら

の報告では，Goss方位の �011�面より立方体方位の �001�面
の表面エネルギーの値がやや低い傾向にあり，その差もほと

んどないことがわかる。したがって，表面エネルギーの観点

では Goss方位粒の異常粒成長の駆動力を説明できない。一

方で，Fig. 6（a）において立方体方位間の小角粒界に着目す

ると，立方体方位粒と Goss方位粒が形成する粒界三重点に

おいて，S5対応粒界が小角粒界に引張られている形状になっ

ていることがわかる。このことは Fig. 6（c）における S方位

粒においても同様であった。したがって，異常粒成長の駆動

力は小角粒界の粒界エネルギーであると考えられる。

一般に粒界エネルギーは，転位の蓄積によるひずみエネル

ギーの約 1/103であることが知られている 25）。また，ひずみ

エネルギーを駆動力とする粒成長は粒界性格に依存しないと

いう池田らの結果 3）を考慮すると，式（1）からも予測され

るように，粒成長はひずみエネルギーのような大きな駆動力

の場合にはほとんど易動度の影響を受けないが，粒界エネル

ギーや表面エネルギーのように駆動力が小さい場合には，易

動度の影響が強く現れることがわかった。

以上の検討から，最終熱処理中における非立方体方位粒の

異常粒成長は，最終熱処理中に立方体集合組織中に残存した

非立方体方位粒のうち易動度の高い低 S 値の対応粒界を持つ
Goss方位粒と S方位粒が，立方体方位粒間の小角粒界の粒

界エネルギーを駆動力として粒成長するために生じるものと

結論づけられる。

3. 3 異常粒成長可能な非立方体方位粒の生成機構の検討

これまでに，最終熱処理後の粗大粒の多くはGoss方位と S

方位であることを述べた。強冷間圧延による集合組織成分

（b–方位群）の一つである S方位は，圧延組織が最終熱処理

によって粗大化し，立方体集合組織中に残存したものと考え

られる。しかしながら，Goss方位は弱圧延による集合組織成

分（a–方位群 1））の一つであるが，90%以上の強圧延が施

されたアルミニウム箔ではほとんど観察されないことから，

S方位とは異なる機構で形成している可能性がある。このよ

うな Goss方位粒の形成機構を明らかにすることは，異常粒

成長に起因する粗大な非立方体方位粒を抑制するための工業

的なプロセスを考える上でも重要である。

ところで，これまでの研究から最終熱処理後に形成する集

合組織は，部分焼なまし後における組織に強く依存する 10）,13）
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Fig. 7 Schematic illustrations of（a）a tilt boundary and
（b）a twist boundary between an ideal cube orientation
（�100� �001�）and an ideal Goss orientation（�110� �001�）.

Table 1 Surface energy（ J/m2） of aluminum reported
on the literatures

�001� �011� �111�

J. Schochlin et al.23） 1.081 1.090 0.939
B. Mutasa and D. Farkas24） 0.935 0.980 －



ことが明らかになっている。そこで，最終熱処理前のGoss方

位領域の分布状態とその形成機構について検討するため，部

分焼なまし材における組織と結晶方位の分布状態の解析を

行った。

Fig. 8に 250°C部分焼なまし材の圧延横面（TD）におけ

る（a）方位分布図と（b）立方体方位および Goss方位分布

図を示す。Fig. 8（b）では，立方体方位（�100� �001�）と
Goss方位（�110� �001�）の理想方位から方位差 15°の領域を

それぞれ赤色と緑色で示す。図より，ほとんどの領域の径は

約 5 mmであったが，30 mm以上に粗大化している領域も確

認され，不均一な組織であることがわかる。したがって，冷

間圧延によって形成された加工組織が，部分焼なましによっ

てわずかに粗大化した組織であると考えられる。この組織中

において，試料表面近傍に立方体方位領域が圧延方向に沿っ

て存在していることが認められる。一方，箔の中央部に Goss

方位領域が確認され，他の結晶粒に比べて粗大化しているこ

とがわかる。他の場所の観察結果からも，多くの Goss方位

領域は箔中央に存在していることがわかった。また箔中央に

は，ND面に対して約 40°傾いた板状の組織が粗大化してお

り，その中に多くの Goss方位領域が認められる。この板状

の組織は，変形組織中の遷移帯（transition band26））と考えら

れる。この領域に蓄積するひずみの分布状態は不均一である

と考えられるため，部分焼なましによる粒成長速度は他の領

域より速いと予想される。したがって，部分焼なまし後の箔

中央部で観察された Goss方位領域は，冷間圧延によって形

成される不均一変形領域から生成することが示唆された。ま

たHjelenら 26）も，強圧延後の純度 99.99%アルミニウムにお

いて，遷移帯中に Goss方位領域が形成していることを報告

している。以上のことから，冷間圧延による箔中央部の不均

一な変形に伴って Goss方位領域が形成され，部分焼なまし

により Goss方位粒が粗大化すると考えられる。つまり，不

均一変形領域の形成を抑制させるように冷間圧延の条件を最

適化することにより，異常粒成長の主成分である Goss方位

粒の形成を抑制できることが予測される。

4．結　　　言

立方体集合組織を有する高純度アルミニウム箔中で粗大化

した非立方体方位粒を SEM/EBSP法を用いて解析し，その

形成機構について検討した結果，以下のことが明らかになっ

た。

（1）粒径 1cm以上に粗大化した結晶粒の多くは Goss方位

と S方位を有しており，その周りの粒界はそれぞれ共通回転

軸 �001�，共通回転角約 40°の S5対応粒界，共通回転軸

�111�，共通回転角約 40°の S7対応粒界で占められていた。

（2）Goss方位粒と S方位粒の異常粒成長の駆動力は，立

方体方位粒間の小角粒界のエネルギーであると考えられる。

（3）粗大粒の主成分である Goss方位粒は，箔中央に形成

される冷間圧延による不均一な変形領域から生成すると考え

られる。

最後に，本研究の一部にご協力頂くとともに，貴重なご意

見を頂いた昭和電工㈱の吉田勝起氏，坂口雅司氏，山ノ井智

明氏に感謝の意を示す次第である。
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