
Title けい素鋼板の単結晶作製に関する実験的研究（第3報） : （100）単結晶を主体として

Author(s) 田頭, 孝介; Tagashira, Kōsuke; 榎本, 信能 他

Citation 北海道大學工學部研究報告, 52, 177-184

Issue Date 1969-03-20

Doc URL https://hdl.handle.net/2115/40925

Type departmental bulletin paper

File Information 52_177-184.pdf

Hokkaido University Collection of Scholarly and Academic Papers : HUSCAP



けい素鋼板の単結晶作製に関する実験的研究（第3報）

一一一一 i100）単結晶を主体として一一

　　田　頭　孝　皇孫

　　榎本信能柵
　　る
　　江キ1　　？1工　　　　　仁“”：’

（昭和43年1！月16日受理）

Experimental　lnvestigation　to　Produce　Single　Crystal

　　　　of　Fe－Si　Alloy　by　Strain－Anneal　Method　（III）

　　　　　　　　　　　　　　　on　the　（100）　single　crystal

　　　　KOsuke　TAGASHIRA

　　　　Nobuaki　ENoMoTo

　　　Hitoshi　NAKAE

（Received　November　16，　1968）

Abstract

　　　In　preparing　single　crystals　of　3．25％　Si－Fe　alloys，　a　new　method　with　a　high

temperature－gradient　（5000C／cm）　furnace　specially　designed　for　this　purpose　was　adopted．

The　modifications　of　the　conventional　strain－anneal　method　were　as　follows　：　（1）　specimens

were　strained　by　a　slight　rolling　and　not　by　tension，　（2）　after　which　the　surface　layer

resulting　from　roiling　was　removed　by　chemical　etching．

　　　By　this　process，　large　grained　single　crystals　with　various　orientations　were　obtained，

in　which　the　most　suitable　reduction　rates　for　the　growth　of　（！10）　and　（100）　single　crysta1s

were　about　2％　and　49ior，　respeetively．

1． 緒 言

　　　Strain－anneal法によって，珪素鋼板の単結晶を作製する際，適当な不純物量の素材を用い

て温度勾配炉で焼鈍すると大きな単結晶を得られることは既に発表した1）。一方素材の純度が

高くなると，しだいに単結晶の作製は困難になるが，このとき酸化一還元のプPセスをStrain－

anneal法に加えることによって単結晶が得られたことは前報に述べた通りである2）。このよう

にして得られた単結晶はいずれも（110）〔001〕方位に近いものに限られ，それはinhibitor効
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果4）・4）・5）によるものと考えられた。しかし物性の研究には種々の面方位をもつ単結晶が必要で，

この場合上述のようなinhibitor効果に期待することは困難なように思われる。

　　純度の高い素材で単結晶を作製できないのは，一般に低い温度で容易に歪回復が起こって

しまうためと考えられているb）・7）・b）。しかし材料の純度によって，一次再結晶集合組織9）と，そ

の粒径，結晶成長機構LO）及び隣接結晶粒内の方位関係と粒界の易動H）度等が全般的に変るため，

その解釈は決して容易なものではない。

　　この場合もし純度の高い素材を用い，inhibitor効果に頼らずに結晶成長の重要な：因子であ

る歪エネルギーの回復をおさえることができるなら，これを結晶成長のためのエネルギーに直

接利用することができ，任意の方位を有する単結晶を作製することが可能となるであろう。そ

の一つの方法としては、温度勾配の非常に高い炉に素材を挿入することにより，単結晶の成長

を行うことが考えられる。

　　ここでは特に試作された高温度勾配炉をもつ装置を用いて，比較的純度の高い珪素鋼板に

Strain－annealを行ったプロセスの詳細について述べる。

　　　　　　　　　　　　　　　　2．　実験方法

　　高温度勾配炉の詳細と単結晶作製のプロセスは次のようなものである。

　2－1．単結晶作製装置

　　装置はFig．1に示すように，本体A及び本体上蓋Cに取り付けられた動力部Bから

なり，本体の内部には小型の温度勾配炉D，熱電対F及び試料保持台Gなどが組込まれて

いる。本体の内部は真空又は水素雰囲気に保つことができ，試料の酸化を防止するようになっ

ている。試料Fは外部の動力により移動し，その移動速度は6から16．5皿m／hの問で変速

　　　　　　　　（a）　（b）Fig．　1．　An　appatatus　mounted　with　high　temperature－gradient　furnace　to　produce　single　crystal．

　　　A：　body，　B：　electrical　moter，　C：casing，　D：　high　temperature－gradient　furnace，

　　　E：thermo－couple，　F：specimen，　G：specimen　holder，　H：window，　1：cooling　jacket，

　　　J：　inlet　gass　pipe．
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できる。また運転中内部を観察できるよう

に本体上蓋には窓、Hがあり，その圓りを

水冷することにより装置の過熱を防ぎ長時

間の連転にも十分耐えられるようになって

いる。この装置g）最高使用温度は1050。C，

常用運転温度は900℃であり，鷲三三試料

上の温度勾酎は水素雰1瑚気中の場合には，

約500。c／cmとなった。これは，先に報告

した装置の3000C／cmという値が試料一［二の

温度勾配ではないことを考慮すると，非常

に高い値である。なお試料の大きさは，

種々の物性の研究を考慮して幅30mm，長

さ！50　mmのものまで移動できるように設

1汁した。

　　この単結晶作製装概は高さ300mm，

床面積326×14！mm2で従来の同性能の装

置に．比べ非’常に小型軽踊：化され，漏度勾配

も著しく改善された。

　2－2．試料及び実験手順

　　試料は熱間圧延後70％の門閥圧延に

より板厚約0．35mmとした比較的純度の

高い珪素鋼板で，その化学成分はTable　1

に示すようなものである。これを適当な大

きさに切断後，乾燥水素雰囲気中で950QC

1時間の前焼鈍を行い，次に圧延により1

～8％の加工歪を加えた。

　　次に化学研磨により表面層を20～30μ

除去した後，水素雰囲気で最：高湿度催｛域

900。Cに保たれた温度勾配炉内に10　mm／h

の速度で試料先端の一部を挿入する。この

結果Fig．2（a）のような数条の種結晶が成

労するので，この中から必要な方位の種結

晶を選び，Fig．2（b）のように他の不要な

ものを化学研磨により除去する。次にこの

Table　1．
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試料を再び同じ条件の温度勾配炉中に7．5　mm／hで移動させ，　Fig．2（c）に示すようにこの種

結晶のみを成長させる。

　　また希望する方位：の種結晶のないときには，それに最も近いものを選び，Fig．3（a）に示

すように顕微鏡下でneckの部分をねじって方位を修正した後同様のプロセスを行う。この様

にしてFig．3（b）に示すように任意の単結晶を得ることができる。なお結晶方位の測定に：は傾

角顕微鏡2）を用いた。

　　　　　　　　　　　　　　　3．　実験結果とその考察

　　前焼鈍をしたものの再結晶集合組織はFig．4に示すように，主方位としては（110）〔00！〕

及び（100）〔0！1〕近傍に分布がみられるが，その集積度はいずれも比較的弱い。また平均粒径

は約500μの比較的均一な再結晶粒よりなっていた。前焼鈍をしたものすなわち単結晶成長の

際matrixとなる部分の主方位紐織が主として成長する単結晶の方位を決定することは，よく

知られた事実である。この試料では上に述べたようにそれらの成分が弱いこと及び等粒である

ことから，任意の方位をもつ単結晶を成長させるためには極めて有利に思われる。

　　特に先の報告における前焼鈍は9000C，1時間で，結晶は板厚の数分の一程度と小さかっ

た。したがって結晶成長のための駆動エネルギーのうちで，結晶粒界エネルギーの占める割合

　　　　　　　　　　　　　　　2≡D●　　　　　　　　　　　　　　は比較的大きいものと

　　　　　　　　　　　　　　　ロコ　　　
　　　　　　　　　　　　’　　　．●　　’　　　　　　　　　　　思われる。このような

　　　　　　　　　　　　　　　　　　・　　　’　．　　　　　　　　試料を引張りによる
　　　　　　　　　　リ　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　　　の　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ

　　　　・．。　　　　　　　　・　　　　　　　　　　　　・．　　　　Strain・anneal法を試み

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’　　　ら　’　　　た結果はすでに報告し

　　　●．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　たように，結晶が粗大

∫起・1・iご輩”，・：’

　　　一　｛　一　　　　　　　　　　　　　　　　　一

　　　　　t　一　一　一　一

　　　　　　　　　　　　●gに

Fig．　4．　（100）　pele　figure　of　pre－annealed　specimen　for　1　hr　at　950eC

化するのみで単結晶を

得ることはできない。

またStrain－annea．1の

過程で前焼鈍を湿り水

素雰囲気で行ない試料

に軽い酸化処理をした

後，引張りによる歪を

与え，乾燥水素雰園気

の最高1100℃とした

勾配炉中で仕上げ焼鈍

を行なうという酸化一

還元のプロセスによる
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と単結晶を得ることができる2）。　これは不純物のinhibitor効果に対応するものと考えられる

が，この方法では（110）〔001〕方位近傍の単結晶を得るに！ヒどまったことはすでに述べたとう

りである。

　　本実験では，matrixの平均粒径を板厚に較べ大きなものとし，後に述べる理由により特に圧

延工程を用いて微少な歪を加えるという方法をとった。ここで試作した炉が500。c／cmという高

い温度勾配をもつことから，車結晶に吸収されつ　　　　　seed　c，ysta／

つある結鼎粒の単結晶側とmatrix側との間の温．　　＿L　　　　　　fnai・ix

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，tl度差は約25。Cとなる。これは従来の微細なmatrix

結晶粒及び200QCICm程度の温度勾配炉の組合せ

ではせいぜい数。C以内に留まることと比較する

と歪差を利用して結晶粒界を移動させるという

Strain－anneal法にはより適しているものと考えら

れる。以上のようにmatrixの結晶粒径を大きく

することにより，粒界エネルギーの効果を減少さ

せ，代りに歪　　　　　　　　　　　（川）

エネルギー効

果の増大をは
　　　　　　　　　　　　　　Plane

かり，さらに

は表面エネル
　　　　　　　　　　　　　　　　e　　　　e

ギーの効果を

も期待したも

のである。

　　しかしこ

のような二次

元的な粒径か

らなる試料の

場合には，引

張による変形

では例え歪が

微少な場合で

も結晶粒毎に

変形は不均一

となり，表面

が屈曲するの
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でmatrix全体にわたって均一な歪を加えることは困難となる。これをさけるために，今回は

圧延により微少歪を加えた。この方法は従来あまり成功を収めていないが，それは圧延によっ

て生じた試料表面層の不均一な歪分布に起因するsurface　nucleation13）セこよるものと考えられ

たので，ここではその核発生ひん度を減少させることを意図して試料表面層の除去を行った。

　　単結晶の成長に適した圧延率は次のような方法によって求めることができた。まつ成長し

た種結晶についてその面積A及び広がり率Pを定義するとそれぞれ

　　　　　　　　　　　　　　A＝一Ltg／gs±．CV．a＋b），　vv＝￥一a

で与えられる。ここでa，ij及びL．は，　Fig．5に示すように種結晶の幅及びその長さである。

　　単結晶を作製するとき重要なのは希望する方位をもつ種結晶のA値及びW値が十分か

どうかということであるが，特に研値が大切でこれが十分大きいなら，たとえA値が小さ

くとも最終的には大きな単結晶を得る可能性がある。ここではW値及びA値を目安とし，・圧

延率を変えながら種結晶のi難τttt．．．．1’．‘，．．

成長について調べた。Fig，

6（a）及び（b）はそれぞれ圧

延率2％及び4．5％で発達

した種結晶の面方位を反転

極点図形で，またそれらに　　c，ソ、，。1

対応したS値及びW値を　Fi9．7・An　example　of　large　grained　sin91e　crystal　with（！00）plane

　　　　　　　　　　　　　　　　　orientation．
グラフで示している。但し

A及びW値はL＝！0mm
を基準として求めた。それ

によると，2％の圧延後表

面を約30μ除去し温度勾

配炉に挿入した試料では比

較的（110）近傍の種結晶が

多く，しかもそれらのW

値は大きかった。これは圧

延率が2％の場合には（110）

単結晶が良好に発達するこ

とを示嵯している。また圧

延率が4．5　％のものでは

（100）方位の単結晶が成長

する可能性があることを示

　C　，n，

ese

（Hl）
（a）

（b）

　　　　　　　　　（100）　（110）
Fig．　8．　（a）　The　single　crystal　obtained　with　（100）　orientation　slightly

　　　　　corrected　from　seed　crystal’s．

　　　（b）　The　plane　normal　of　the　grown　crystal　and　its　seecl

　　　　　crystal　are　indicated　by　B　and　C　in　the　inverse　pole

　　　　　figure，　respectively．
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している。さらに種々の圧延率に対して調べた結果，（100）〔001〕及び（！00）〔Oll〕方位に近

い単結晶を得るには，それぞれ2～25％及び4～．5％の圧延率が適当であることが分かった呂

これは中江らがStrain－annealに関して提出している擬二次再結晶schemeとよく一致する1u）。

　　圧延率4．5％の試料で得られた単結晶をFig．7に示すが，その面方位はFig．6（b）にお

ける反転極点図形上の・4点で（！00）方位に近いものであった。もととなったこの種結晶のP

値及びA値はそれぞれ0．1及び60　mmL’で広がり率は決して大きなものではなかった。そ

れにもかかわらず4～4．5％oの圧延率で（100＞方位のもび）がよく成長したのは，あらかじめ擬正

常結晶成長が起った後に引き続いて表面エネルギー差による。しlbe型擬二次再縞lllが起ったた

めと思われるle）・i4）。

　　次に，希望する方位の種結晶が存在しないときは，前章で述べたようにそれに椴も近い方

位のものを選び，求める方位に修正した後再び結晶成長させる方法をとった。それによって成

長した（100）．単結晶をFig．8（a）に示す。これは，　Fig．8（b）に示した面反転極点図形」二でB

点の1面方位をもつ種結晶をC点の（100）面近傍へ修正した後，これを成長させたものであ

る。この力法によるときは修正還：が大きすぎると，その部分で局部的に大きな歪が入り徴細な

再結晶粒が発生するため種結晶の成長が阻止され，この方法は有効ではなかった。

4．　結 論

　　今回は比較的純度1の高い瑳素鋼板を素材として，特に設計された高温度勾配炉を用いて圧

延過程を含むStrain・anneal法により単結品の作製を試みた。その結果，圧延添2～2，5％及び

4～4．5％で，それぞれ（110）〔001〕及び（100）〔011〕方位に近い単結晶を成長させることがで

きた。この場合，前焼鈍において素材を酸化又は浸炭処理する代りに，前焼鈍をやや高温．で行

ない粒径を板厚より大きなものとした。これに圧延による微少歪を加えたのち，約30μ程度

表面層を除去し，温度勾配炉に挿入するという方法をとった。これによって得られる単結晶の

方位は圧延率により異なり，従来困難とされてきた（100）〔01！〕山鼠に近いものを作製するこ

とが可能であるという点に特徴がある。
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