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論 文 SUS310 鋼の粒成長過程における3次 元粒径分布

松浦 清隆*・ 佐藤 弘孝*2・ 伊藤 洋一*3・ 成 田 敏夫*3

The Distribution of the Three-dimensional Grain Diameter during the 

Grain Growth Process of SUS 310 Stainless Steel

Kiyotaka  MATSUURA, Hirotaka  SATO, Youichi ITOH and Toshio NARITA

 Synopsis  :

 A new method has been proposed for the estimation of the distribution of the three-dimensional grain di-

ameter in a polycrystalline material from the measured distribution of the two-dimensional grain diameter 

on the cross section of the material. This method has been applied to the estimation of the 

three-dimensional grain diameter distribution of  SUS310S stainless steel during the grain growth. The 

three-dimensional and the two-dimensional distributions have been compared. 

 The three-dimensional grain diameter distribution had the larger average value and the smaller variation 

coefficient, compared with the two-dimensional grain diameter distribution. The activation energy for the 

grain growth was larger for the analysis of the three-dimensional average grain diameters than for the 
two-dimensional analysis, and the value was close to those for the grain boundary diffusion of Fe, Cr and 

Ni. 

Key words : grain size  distribution  ;  three-dimensions  ; grain  growth  ; grain size.

1. 緒 言

多結晶材の持つ種々の性質がその結晶粒径に強 く依存

することは古 くから知られており,多 くの場合,材 料性

質 と結晶粒径の関係は平均粒径 を用いて論 じられてき

た.と ころが, Wasen と Warreni)は 材料中の割れの発

生や伝播の予測にとっては平均粒径よりも粒径分布の情

報が重要であると指摘 している.ま た,ZnO系 バ リス

ター材料の電気特性は,材 料全体の平均粒径が微細で

あっても,そ の中にわずかの粗大粒が混在するだけで著

しく低下することが知られている2).

従 って,金 属やセラミックスなどの多結晶材料の性質

は,結 晶粒の平均粒径だけではなく粒径分布にも支配さ

れるといえる.こ の粒径分布は,材 料の切断面上に現れ

る粒切断面の大きさではなく,立 体 としての結晶粒の大

きさの分布でなければならない.こ こまでは,粒 径とい

う用語を粒の大きさという意味で用いたが,以 後は粒径

上結晶粒の球相当径の意味とし,そ の分布 を3次 元分布

または3-Dと 呼ぶ.ま た,材 料の切断面上に現れる結

晶粒断面の円相当径の分布を2次 元分布または2-Dと

呼 ぶ.

RhinesとPatterson3)や 高 山ら4)は,純 アルミニウム

を液体ガリウム中で個々の結晶粒に分離 してその粒径を

測定した.し かし,こ の方法を適用 しうる材料の種類は

限られ,ま た測定時間がきわめて長い.そ れゆえ,材 料

の種類にかかわらず結晶粒径の分布を迅速に評価できる

方法の開発が望まれていた.

Takayamaら5>は,材 料の切断面上で測定 された結晶

粒の切片長 さの分布から3次 元粒径分布を評価する方法

を提案した.彼 らの方法における重要な特徴の1つ は,

3次 元粒径分布が対数正規分布に従 うと仮定 した点にあ

る。ところが,例 えば2次 再結晶での異常粒成長過程に

おける3次 元粒径分布は対数正規分布 とは異なる特殊な

分布になるように思える。また,粉 末焼結材の粒成長過

程における3次 元粒径分布は,任 意に混合された粉末の

大きさに依存 して様々であろう.そ れゆえ,こ れらの材
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料について3次 元粒径分布を評価する際,彼 らの方法は

有効とは思われない.

これに対して筆者らは,3次 元粒径分布の形態にかか

わらずこれを迅速に評価できる新しい方法を最近提案 し

た6).本論文の目的は,筆 者らの方法を用いて SUS310S

ステンレス鋼の粒成長過程における3次 元粒径の分布を

評価し,そ の結果を用いて解析された粒成長挙動 と従来

のように断面上での測定結果に基づいて解析 された粒成

長挙動を比較することにある.

2. 方 法

2・1　3次 元粒径分布の評価法

本評価法の詳細は筆者らの最近の論文6)に述べ られて

いるので,概 略のみを以下に述べる.

結晶粒の立体形状のモデルとして,Fig.1に 示 す12

種類の多面体を採用 した.数 学的に記述されたそれぞれ

の多面体を任意平面で5×103回 切断 し,個 々の多角形

断面の円相当径の頻度分布 を得 た.そ の結果の例 を

Fig.2に 示す.Fig.2の 横 軸は,多 面体の球相当径 に

対する断面の円相当径の比である.Fig.2に 示 された

各多面体の切断面径の分布は,式(1)の 関数で近似的に

記述しうる.

 (1)

こ こ で,

P: 切断面径の確率密度

d: 相対切断面径

dMax: 最大相対切断面径

」K: 最大確率密度点のP座 標

dp: 最大確率密度点のd座 標

で あ る.dMax, K, dp の値 は 各 多 面 体 の 面 数mと 関 連

が あ り,そ れ ぞ れ 式(2) ～ (4)で 表 現 され る.

(2)

(3)

(4)

また,mは 多結晶材の平均粒径 Dav に対する個々の粒

径Dの 比の関数として

 (5)

と表 され る 7).式 (2) ～ (5) は Fig. 1 に 示 され た 12 種

の 多 面 体 につ い て の幾 何 学 的 計 算 の 結 果 か ら導 出 さ れ

た.

Fig. 1. Twelve types of polyhedra for the grain 

shape model.

Fig. 2. The distribution of the relative diameter, 

which indicates the ratio of the circle-equivalent 

diameter of the cross section to the sphere-equiva-

lent diameter of a polyhedron.
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式(1) ～ (5) によ って 1つ の D 値 に対 して1つ の相

対切断面径の分布関数Pが 定 まる.こ の分布 P は, 1

つの粒径Dで 完全に整粒組織 となっている材料 を任意

の面で切断したとき,そ こで観察される粒切断面の円相

当径分布を意味する.粒 径度数分布の階級数上Nと す

ると,材 料中に粒径Dlか らDNま での析晶粒がそれぞ

れゐ から函 までの頻度で混在するとき,そ の切断面上

で測定されるべき2次 元粒径分布は

 

(  6  )

と して与 え られ る.従 っ て,切 断 面上 で 実 測 され た 2 次

元粒 径 分 布 上Gと す る と き,

 

(  7  )

とな るf,の 条 件 を 見 つ け る こ と に よ り3次 元 粒 径 分 布

(Di, ft) が 求 め ら れ る.こ の 操 作 の 手 順 を Fig. 3 に 示

した.式(7)の 成 立 条 件 は,分 布 F と G の 差 の 平 方 和

が 最 小 とな る まで 五 を変 えて 繰 り返 し計 算 して求 め た.

本 計 算 は一一般 的 な パ ー ソ ナ ル ・コ ン ピ ュー タ を用 いて 行

わ れ た が, N が 約 20 でfiを 0.Ol % ず つ 変 え た 場 合,

3次 元粒 径 分 布 上計 算 す る の に 要 した 時 間 は 1 min 以 内

で あ っ た.た だ し, G 上対 話 式 で 人 力 し た た め,こ れ

に 要 した時 間 を含 ん で い る.

2・2　 ス テ ン レ ス鋼 の 粒 成長 実 験

直 径 16 mm の SUS310S 市 販 ステ ン レス棒 鋼 か ら 直

径 15 mm × 高 さ 15 mm の 円 柱 試 料 上切 り出 し, Ar 雰

囲 気 中 で 加 熱 ・保 持 した.保 持 時 間 は 1.8 ～ 57.6 ks, 加

熱 温 度 は 1200 ～ 1350℃ と した.使 用 した ステ ン レス

鋼 の 化 学 成 分 上 Table l に 示 し た. Photo. 1 は

1350℃ で 5.4 ks 保持 され た 試料 の 組 織 の1例 で あ る,

試 料 の 長 軸 に 直 角 な 切 断 面 上 に現 れ た析 晶 粒 200～

400 個 に つ い て,そ れ ぞ れ の面 積 か ら 円相 当 径 の 分布 を

求 め た.た だ し,粒 内 の双 晶 を除 外 した 画像 を解 析 した,

3. 結 果

粒 径 分 布 の 例 をFig.4に 示 した.ど の時 間 に お い て

も,ま た切 断 面上 の 分 布 (2-D) と3次 元 分布 (3-D) の

いず れ に おい て も,左 側 に ピー ク 上持 ち右側 に尾 を引 く

型 の 分 布 が 見 ら れ た.各 粒 径 の 頻 度 に つ い て 2-D と

3-D の 問 で比 較 す る と,ピ ー クよ り左 で は 3-D が低 く,

右 で は高 くな っ た.

通常 の 多結 晶 材 の 粒 径 分布 は対 数 正 規 分 布 に従 う とい

わ れ て い る ので,こ れ を確 か め る た め粒 径 の 自然 対 数 と

累積 頻 度 の 関係 を正 規 確 率 紙 上 に プ ロ ッ トし,そ の結 果

上 Fig. 5 に示 した.こ の 関 係 は 2-D と 3-D と も に直

線 的 で あ った こ とか ら,い ず れ も対 数 正規 分 布 に近 い分

布 で あ る こ とが確 か め られ た.し か し,小 さい粒 径 で は

対 数 正 規 分 布 を表 す 直 線 の延 長 線 よ り頻 度 が 高 くなっ

た.

Fig. 6 は 平 均 粒 径 の 増 加 過 程 上示 す.粒 成 長 速 度 が

初 期 に速 くそ の 後徐 々 に遅 くな る と い う一 般 的 な粒 成 長

曲線 が 2-D と 3-D の い ず れ にお い て も認 め られ た が,

Fig. 3. The flow chart for the estimation of the 
three-dimensional grain diameter distribution (Di, 

 f,) from the measured two-dimensional distribution  
( G) on the cross section of a material.  P, is the 
probability density function.

Table 1. The chemical  composition of the 
sample (mass%).

Photo. 1. An  austenitic structure of the sample 

reheated at 1  350°C for 5.4 ks.
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平均粒 径 は常 に3・-Dの 方 で 大 きか っ た 。 平 均 粒 径 は,

Dav= Σfi・Di と して計 算 され た.

平均粒径 Dav と 時 間tの 問 に は

(8)

の関係が ある こ とが知 ら れて お り8),kは 速 度係 数,

nは 速度指 数 と呼 ば れ る.式 (8> は

 

(  9  )

と変 形 され, Fig. 7 に示 した logDav と log t の 問 の 直

線 関 係 か ら ゐと ηの値 が求 め ら れ る.

Fig. 7 の 結 果 を式(9>に 当 て は め る と,い ず れ の 温

度 に お い て も また 2-D と 3-D の い ず れ に お い て も, n

値 は約 0.2 とな っ た.一 方,k値 は高 温 ほ ど大 き く, ま

た 3-D の 方 で 大 きか った.

k値 と温 度 の 関 係 は, (10) 式 の よ うに ア レニ ウ スの 絶

対 反 応 速 度 式 に従 う もの と考 え られ る.な ぜ な ら,粒 界

移 動 の素 過 程 はあ る結 晶粒 に属 す る原 子 が粒 界 を越 えて

隣 接 粒 に移 動 す る 拡 散現 象 と考 え ら れ,こ れ が熱 活 性 化

過 程 を伴 うか らで あ る.

 

(  10  )

Fig. 4. The measured two-dimensional grain di-
ameter distribution (2-D) and the estimated 
three-dimensional one (3-D).

Fig. 5. Grain diameter distributions plotted on a 

log-normal paper.

Fig. 6. The average grain diameters versus time 

during grain growth.

Fig. 7. The relation between the logarithms of the 

average grain diameters and time.
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こ こで,Aは 係 数,Qは 活 性 化 エ ネ ル ギー,Rは 気 体

常 数,Tは 絶 対 温 度 で あ る.

Fig.8 は lnk と 1/T の 関係 上示 し,こ れ に よ り求 め

たQ値 は, 2-D の 場 合 143.6 kJ/mol, 3-D で は 156.O

kJ/mol で あ った.

4. 考 察

4・1　粒径分布の経時変化

Fig. 4 において,最 大頻度 を示す粒径や最大粒径が

時間経過とともに大きくなる傾向は認められたが,時 間

経過 に伴 う粒径分布形態の変化過程は明確ではなかっ

た.

分 布のばらつきの指標である標準偏差を調べたとこ

ろ,時 間経過に伴って増加 した.こ れは粒成長に伴い分

布幅が広がったことを示すが,そ の原因の中に平均粒径

の増加が含まれるので,標 準偏差の結果のみから相対的

分布幅の変化を知ることはできない.

それゆえ,標 準偏差 を平均値で除 した変動係数の値 を

もって相対的分布幅を表 し,そ の結果を Fig. 9 に示 し

た.変 動係数は粒成長初期に著 しく増加 し,そ の傾向は

その後徐々ではあるが継続 した.す なわち,充 分な時間

経過の後も粒成長中の相対粒径分布幅は徐々に広がる傾

向が認められた.

定常粒成長の定義には,平 均粒径が増加する間に粒径

分布の変化がないことが含 まれる9).こ の意味において

は,本 実験結果は定常粒成長を示すものではなかった.

粒成長中に粒径分布が変化する原因として,第2相 粒子

や集合組織の影響がこれまで挙げられている 10)～ 12).そ

の他には,次 のような原因も考えられる。粒界の持つ界

面エネルギーは隣接粒間の方位差に依存するので,そ の

値は粒界ごとに異なる.高 エネルギーの粒界ほど速 く移

動するので 7) 13) 14),こ れ らの粒界が優先的に消滅すると

考えられる.そ の結果,粒 成長中に粒界性格分布の変化

が起こり,こ れが粒径分布変化の1つ の原因になりうる

と考えられる.

4・2　粒成長速度指数

Fig. 6, Fig. 7 および式 (9) から,本 実験結果におけ

る粒成長指数 n は約 0.2 となった.こ の値 は 2-D と

3-D にかかわらず同じであった.

犯値は材料の持つ組織と関連 して変化 し,単 相組織の

場合では 0.5, 析 出相を含む組織では0.33,二 相組織

では 0.25 といわれている 15).本 実験結果におけるn値

は,こ れらの中では二相組織の値に近い.し か し,本 実

験で用いられた材料は, Photo. 1 に明 らかなようにオー

ステナイ ト単相組織である.そ れにもかかわらず η値

が小 さくなった原因 と して,析 出物 による pinning

effect や溶質の粒界偏析による drageffect を当初考え

た.し かし TEM 観察の結果,粒 界析出物は認められな

かった.ま た Table 1 の組成から考えると, drageffect

が η値を著しく低下させるほど大きいとは思われない.

本材料の組織が通常の単相組織と異なる点は,結 晶粒

内に双晶を含むことである.本 実験結果における η値

が通常の単相組織の場合と比べて小さくなった原因を,

双晶の存在 と関連づけて以下のように考察した.双 晶境

界が母相粒界と交わる部分を詳 しく観察すると, Photo.

2に 示 したように母相粒界がわずかに屈折して3重 点を

形成 している様子が認められた.3重 点に集まる3つ の

Fig. 8. The relation between the natural loga-

rithm of the growth rate constant and the inverse 

of the absolute temperature.
Fig. 9. The change in the variation coefficients, 

which is the ratio of the standard deviation to the 

average value.

86



SUS310 鋼の粒成長過程 における3次 元粒径分布 1493

境界線のなす角の釣り合いから,母 相粒界に比べて双晶

境界の界面エネルギーはきわめて小さいことが推測でき

る.粒 界の移動速度はその界面エネルギーに比例するの

で 7) 13) 14>,双 晶境界の移動速度は非常に小さいと思われ

る. Photo. 2に 見 られるように多数の双晶境界に拘束

された母相粒界が移動するとき,こ の速度の遅い双晶粒

界は母相粒界の移動速度を小さくすると考えられる.

式(8>か ら平均粒径の変化速度はknt"-1と なるの

で,上 述のように粒界移動速度が小さいことは んと ㊧

のいずれかの値が小さいという結果を生ずる.ん は粒界

拡散係数や粒界の界面エネルギーと関連するといわれて

いる16).母相粒界が持つこれらの値は双晶界面 との交

差によってはあまり変わらないように思われるので, 双

晶の存在は直接的には ゐ値に影響 しないと思われる.

このように ゐ値が変わらないとすると,双 晶の存在に

よる平均粒成長速度の減少の結果は π値の減少として

現れなければならない.

徐 と酒井17)は純 銅の粒成長挙動 を調査 し,双 晶を含

む場合の成長速度が遅いことを報告 した。また,高 山

ら18)は粒内に双晶を含む二相合金の粒成長過程を調べ,

その速度指数が通常の二相合金の値より小さくなったこ

とを示した.こ れらの結果は,本 実験結果と符号するも

のであった.

4・3粒 成長速度係数

Fig.8に 見 られるように,k値 の温度依存性は式(10)

の関数に従うことが知られた。この式に基づいて得られ

た活性化エネルギー値は,2-Dの 場 合 143.6 kJ/mol,

3-Dで は156.OkJ/molで あ った.こ れらの値は,Table

2に示 したように,ス テンレス鋼に含まれる基本元素の

粒界拡散のための活性化エネルギー値 に近かった.こ

の結果は,粒 界移動が粒界拡散に律速 される とした

Turnbull16)の 考え方を支持する結果であった.

4・4　2-Dと3-1)の 比較

3-Dで は2-Dと 比べて平均値が大 きく (Fig. 6), 分

布 の広がりが小 さくなった(Fig.9).こ の傾向は,Fig.

2か ら容易に理解される.Fig.2で は,3・-Dの 相対粒径

が1.0で あるのに対 して2-Dの 粒径のほとんどはそれ

以下の値 として現れるので,平 均値は前者で大きくなる.

また,3-Dで の1つ の結晶粒に対する粒径は単一であ

るのに対 して2-Dの 粒 径は0か らdM。、まで広がってい

るので,分 布の広が りは後者で大きくなる.こ のような

3-Dと2-Dの 本質的な相違から,両 者の分布における

平均値や分布の広が りの相違が理解される.

Fig.8の 結果 は,粒 成長係数がどの温度においても

3-Dで 大 きく,ま たその温度依存性 を示す活性化エネ

ルギーが3・-Dで 大 きいことを示 した.こ れらは,Fig.

6に 見 られるように,平 均粒径が2-Dに 比 べて常に

3-Dで 大 きいことや両者の差が高温ほど大きくなるこ

とによる.

4・3節 で述べたように,粒 成長のための活性化エネル

ギーはステンレス鋼中の基本元素の粒界拡散の活性化エ

ネルギーに近かった.し かも,2-Dよ りも3--Dで の値

がより近かった.そ れゆえ,粒 成長過程の解析は3次 元

的な粒径に基づいて行われなければならないといえる.

Fig.4に 示 した3--Dと2-Dの 粒径分布は基本的には

差がなく,Fig.5で 示 されたようにいずれも対数正規

分布に近いものであった.し かし,Fig.4の 結果のみ

から3次 元粒径の分布は常に切断面上での分布に近いと

考 えるのは誤 りである.例 えば,Fig.2に 示 した切断

面上での粒径分布は0か らdMa、 の範囲にわたっている

が,3次 元的には1.0な る直径を持つ結晶粒だけが存

在 し,分 布の広がりはない。すなわち,整 粒組織では切

断面上での粒径分布と3次 元におけるものとは著 しく異

なる と考 えなければならない.Fig.4に お いて両者の

分布が近くなった原因は,本 実験材料における3次 元粒

径の分布が微細粒から粗大粒まで広い範囲にわたってい

るためである.

Photo. 2. Grain boundaries intersecting the twin 

boundaries in the sample reheated at 1  300°C for 

43.2 ks.

Table 2. The values of the activation energy for the 
diffusion of Fe, Cr and Ni  ( kJ/mol).

87



1494 鉄 と 鋼 第 78 年 (1992) 第 9 号

5. 結 言

多結晶材料の切断面上で測定された結晶粒断面の円相

当径分布から3次 元粒径(球 相当径)の 分布を計算する

手法を紹介し,こ れを用いてステンレス鋼の粒成長過程

における3次 元粒径の分布変化を調査 した.そ の結果,

以下の結論が得られた.

1) 切断面上での円相当径分布と比べて,3次 元粒径の

分布は大きな平均値と小さな変動係数(平 均値に対する

標準偏差の比)を 持つものであった.

2) 3次 元粒径の平均値から求めた粒成長の活性化エネ

ルギーは,ス テンレス鋼中のFe, Cr, Ni の粒 界拡散

の活性化エネルギーの値に近かった.
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