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論文

I 緒言

無酸素銅および 7・3黄銅の定荷重クリープ挙動に

及ぼす結晶粒径の影響

武藤 侃f伊藤芳輝*

Effect of Grain Size on Dead Load Creep Test of OFHC-Cu and 

7-3 Brass at Elevated Temperatures. 

by 

Akira MUTO t and Y osi t巴rulTot 

For a further understanding on the巴ffectof grain sizes on the mechanical 

properties of OFHC-Cu and αbrass， a dead load creep test of OFHC-Cu (grain 

size O.040mm and O.076mm) and 7-3 brass (grain size O.022mm and O.118mm) was 

conducted at elevated temperatures (from 523K up to 723K) using different loads. 

Rupture time and creep curves of OFHC-Cu and 7-3 brass were obtained. The 

creep str巴ngthof OFHC-Cu remained independent of grain size. Creep strength 

of 7-3 brass， however， showed， a very different value. Equi-cohesive t巴mperature

appeared in 7-3 brass， but did not in OFHC-Cu. OFHC-Cu showed an irregular 

creep curve due to the dynamic recrystallization at a larg巴 valueof the Zen巴r

Hollomon parameter. 

Key WOl由 Copper，αBrass，Stacking Fault Energy， Dead Load Creep Test， 

Dynamic Recrystalization， Equi-cohesive Temperature， High Tem 

p巴ratureDeformation. 

一般に，金属や合金の成型加工においては，生産工

程そのもののためあるいは製品の表面の品質維持のた

めなどで，加工材そのものの結晶粒の調整には心配り

がされている。この方法としては前加工と熱処理過程

が重要な要素を占めている。この中で前加工としては

大きくわけで熱間加工と冷間加工がある。さらに，熱

間加工の目的としては鋳込み組織を加工容易な組織に

変化させるための過程と，冷間加工の素材を作成する

過程とに分けることもできる。この後者の過程で問題

となる要素のーっとして結晶粒の問題が発生する。と

ころで，金属や合金は高温になるほど加工しやすくな

るのが一般的であるが，ここに高温脆性(I)~ (8) という

厄介な存在も存在していて，これも大きな問題の一つ

である。銅合金はこの中間温度脆性を内在する合金と

して古くより知られていた (3)(5)(7) (8)。しかし， この中
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間温度脆性は銅合金に固有の性質ではないことを著者 る切片法によったものであり，この際双晶境界を考慮

(土明らかにしてきた同川。また，一般的に，高温変 していないものである。

形を考えるときには相変態や析出の問題をも考えるこ 2. クリープ試験

とが必要になってくる。これらが変形に特有な現象を クリープ試験は試作した定荷重クリープ試験機を用

もたらすからである。そこで，結晶粒界そのものの高 いて行った。その模式図を Fig.1に示す。この試験

温における強度への影響を調べるのには，相変態等の 機は一定温度で一定荷重を負荷したときの破断時聞を

問題等の複雑な関連性を考慮に入れる必要のない単相 計測するだけではなく，クリープ伸びの変化過程をも

の合金を用いて試験をすることが第一歩である。とこ 測定できるようにした。試験片は図のように上部ロッ

ろで，純銅やα単相の黄銅は FCC構造の合金系であ ドと下部ロッドに取り付けたヲ|っ掛け型の治具に装着

りながら，積層欠陥エネルギーも相当異なることも知 し炉中の所定の位置にセットする。炉の上端には金属

られており，高温における挙動を考えるうえで興味の 製のふたをし，下端はアルミナ綿でふさぎ極力炉内の

もたれる合金系である。ここでは，無酸素銅と 7-3黄 空気が外部と対流を起こしにくくして，炉内をできる

銅合金について工業的な試験方法のーっとして一般的 だけ均一に一定試験温度になるように温度調節計で調

[こ用いられている定荷重クリープ試験によって初期応 節する。この後，所定の荷重を下部ロッドに錘をのせ

力，試験温度を大幅に変化させて，クリープ破断強度 て負荷をかけ炉外部に取り付けた変位計(作動変圧器)

[こ及ぼす結晶粒径の影響を調べることを目的とした。 の出力と炉中の試験片近くにセットした熱電対の出力

その結果，積層欠陥エネルギーの違いがクリープ強度 をレコーダーに記録して，変位と温度を連続的に測定

の違いに影響し，それが結品粒径に反映すること，ま した。なお，このとき別に試験片の破断時には止まる

た無酸素銅には Zener-Hollomon因子 (11) が大きい場 ようにしつらえたタイマーをセットして破断時聞を測

合には動的再結晶に起因する不整クリープが観察され 定した。外部に設置した変位計の端子の位置の関係上，

たのでここに報告するO

E 実験方法

1. 供試材

実験に供した試料は市販のl.5mm厚の無酸素銅と

1.6mm厚の 7-3黄銅である。無酸素銅を化学分析し

た結果， その組成は Cu: 99.99. Pb: 0.0004， Fe: 

0.0003， 0: 0.0006， S: O.OOO1mass %以下であり， 7-3 

黄銅は Cu: 70.67， Fe: 0.001， Pb三五 0.001， Ag 豆

O目001， Sn 亘0.001，S: 0.001， 0: O.OO1mass %， As， 

Bi， In， Se， Sb， Te， Tl各 lppm以下，その他 Zn

を含む単一相合金であった。これらの素材を厚さl.0

mmまで冷問圧延し，圧延方向と平行にゲージ部25.0

mm  X 5.0mm x l.Omm (肩部の由率半径 3.0mm)，全

長59mmの引張り試験片を打ち抜き加工によって作

成した。試験片の結晶粒径の調整は，無酸素銅につい

ては723と973Kの各温度で， 7-3黄銅については773K

と903Kの各温度でいずれも各試験片を3.6ks間アルゴ

ンガス雰囲気中で焼きなましすることにより行った。

その結果，無酸素銅については0.040mmと0.076mm，

s!aJnless 
pJpe 

~S!ainle 

Irr: 

7-3黄銅については0.022mmと0.118mmの粒径を有 Fig. 1 A shematic of dead load creep test ma 

する試験片を得た。なお，結品粒径の測定は，いわゆ chine. 
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試験片の真の標点距離の変位を実測しているわけでは

ないが，この場合試験片を装着している部，さらにロッ

ド等の治具系統の変位はほとんど小さく，試験片の標

点間距離は標点外伸びを無視できるほど大きいため，

レコーダーに記録された変位を標点聞の伸びとみなし

た。なおまた，破断時にはタイマーのほかに炉を加熱

するための電源も同時に切れるようにしてある。また，

試験雰囲気は大気中であり，試験中の炉内の温度は±

2Kの範囲に押さえられていた。

武藤54 

20 

10 

5 

Cr巴epcurves of OFHC-Cu (grain size， 

0.040mm) tested at high load and at 

vanous temperatures. 

これによると，点線で示した573Kから648Kまでの温

度では通常知られているような 1次， 2次， 3次といっ

た典型的なクリープ由線を示しているが，実線で示し

た673Kから723Kまでの温度においては矢印で示した

ところで屈曲点が観察される。なお，ここに示した条

件より低応力側では，通常知られているような典型的

なクリープ曲線を示した。

2. 無酸素銅のクリープ破断曲線

前節では一例として無酸素銅の高応力側のクリープ

由線を示したが，同様にして523Kから723Kまでの温

度範囲で，初期応力を変化させて定荷重クリープ試験

をおこない，各応力における破断時聞を求めた。その

ようにして得られた結品粒径0.040，0.070mmの 2種

類について，試験温度をパラメーターとしたクリープ

の破断時間に対する試験応力の関係図を Fig.4に示

した。結品粒径の差も少ないせいもあるが，各試験温

度とも粒径によらずほとんど同様な傾向を示している

ことがわかる。ただし，各温度において同一応力では

比較細粒の0.040mmの結晶粒の方が破断時聞が長い。

また，実験範囲内において同じ温度では結品粒径

0.040mmと0.070mmの2種類の破断曲線はほぼ平行

である。これらのことから， 523Kから723Kまでの温

1. 無酸素銅のクリープ曲線

Fig.2に一例として結晶粒径0.040mmと0.070mm

の523Kと723Kにおけるクリープ曲線を示す。いず

れの場合も試験条件のうちで高応力の場合の曲線で，

523Kのときには結品粒径0.040mmでは98MPa，結品

粒径0.070mmでは100MPaの初期応力で， 723Kのと

きには結晶粒径0.040mmでは41MPa，結晶粒径0.070

mmでは39MPaの初期応力を負荷したときのもので

ある。ほぼ同じ負荷応力のもとでも低温側の523Kで

は細粒材の方が破断時間が長く，高温側の723Kでは

結晶粒径によらず破断時間は同じであった。高温側の

細粒材のクリーフ。曲線をのぞくと通常知られているよ

うな 1次(遷移)， 2次(定常)， 3次(加速)といった

典型的なクリープ曲線を示している問。そこで，他

の曲線といくぶん異なる形状をしている高温側の細粒

材についてその形状を確認するために，細粒材の粒径

0.040mmの場合につき実験範囲内の高応力側のクリー

プ曲線を温度をパラメーターとして Fig.3に示した。

実験結果E
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4. 7-3黄銅のクリープ曲線

次に， 7-3黄銅の548Kと648Kの温度における結晶

粒径0.022，0.1l8mmのクリープ曲線の一例を Fig.6， 

Fig.7に示す。 Fig.6に見られるように548Kの温度

では応力の大小によらず，粗粒材の方が細粒材に比べ

て破断伸びも破断時間も小さ L、。それが温度が648K

と高くなると Fig.7のように破断伸びは粗粒材の方

が小さいが，破断時間の方は粗粒材の方が長くなって

いる様子を示している。しかし，いずれの曲線も 1次，

2次， 3次といった典型的なクリープ曲線を示してい

る。
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無酸素銅のクリープ試験における

Zener-Hollomon因子と応力の関係

一般に高温における試験においては， しばしば

Zener-Hollomon因子山で整理する方法がとられる

ことがある。この Zener-Hollomon因子 Zは温度補

償をしたひずみ速度因子であり， Z = E exp (Q/RT) 

で表される。ここで三はひずみ速度，Tは試験温度，

R は気体定数，Qは変形の見かけの活性化エネルギー

でほとんどの場合自己拡散の活性化エネルギーに近い

値を示すことが多い。そこで， logZと応力の関係を

Fig.5に表してみた。これでみると，ぱらつきは大き

いものの各粒径について分けることができなく，粒径

にかかわらずほぽ一本の直線関係と見なすことができ

る。なお， ここで活性化エネルギーの値は197kJ/ 

mol (13)を用いた。また tとしてはクリープ曲線の定

常部と思われる部分におけるある一定時間のひずみの

変化から求めた。

度範囲では初期結晶粒径0.040，0.070mmの 2種類の

試料では破断時間700Ksまでの間では強度にほとんど

差がないことがわかった。さらに，このグラフからあ

る応力，温度における破断寿命を推定することができ

る。
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に示した。これでみると，無酸素銅のときと同様応力

と時間には直線関係が存在している O しかしながら，

無酸素銅のときと異なり低温側では顕著に細粒材と粗

粒材の直線は交差していることがわかる。そして， こ

の交差する時間は温度の上昇とともに短時間側に移動

していく傾向を示している。すなわち，いずれの試験

温度においても同一破断時間で比較するとある点を墳

として破断強度に及ぼす結晶粒径依存性は逆転してい

る。もっともこのことは前節のクリープ曲線の様子か

らして考えられたことである。

6. 7-3黄銅のクリープ試験における

Zener-Hollomon因子と応力の関係

無酸素銅のときと同様にして logZと応力の関係を

Fig.9に表してみた。これによると無酸素銅のときと

は異なって，結晶粒径の差が大きいこともあるかもし

れないが，応力が200MPa付近までは結品粒径ごとに

それぞれ直線関係を示していることがわかる。なおこ

こでもひずみ速度三は無酸素銅のときと同様に 7-3黄

銅のクリープ曲線から求めた。さらに活性化エネルギ-

Q は170kJ/mol・刊を用いた。また， logZの方から見

ると11付近で細粒材と粗粒材で交差していることがわ

かる。

侃・伊藤芳輝武藤

7・3Br

648K ~ 
$" 

叫
!1， 
b 
。-

/ ，<(1ぅ
，，'!J' 

E
E町
内
0

・q
'/手。へ

80 

::; 6 0 
6、
] 

色。

z 。40
・d
<1) 

cl 
E 。
w 20 

56 

120 

Creep curves of 7-3 brass (grain size， 

0.022mm and 0.118mm) tested at low 

load side and a t 648K. 

5. 7-3黄銅のクリープ破断曲線

前節では一例として 7-3黄銅の高応力側のクリープ

曲線を示したが，無酸素銅の時と同様にして548Kか

ら648Kまでの温度範囲で，初期応力を変化させて定

荷重クリープ試験をおこない，各応力における破断時

聞を求めた。そのようにして得られた結品粒径0.022，

0.118mmの2種類について，試験温度をパラメーター

としたクリープの破断時間一試験応力線図を Fig.8 
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W 考察

1. 積層欠陥エネルギーのクリープ

破断寿命への影響

FCC合金の無酸素銅と 7-3黄銅の結晶粒径の違い

が，定荷重クリープ試験の結果にどのように反映する

のかを見ることを目的とした。ところが固溶体合金の

i-3黄銅は結品粒径の違いを比較的簡単に調整するこ

とができたが，純金属の無酸素銅はひずみ焼鈍法では

結晶粒を小さくすることも，また大きくすることも難

しかった。そのため，当初の大きな目的の一つであっ

た無酸素銅の結晶粒径の効果を的確に判断することは

困難となったことは否めない。それでも，クリープ曲

線には結品粒径による違いが明らかに認められたので，

ここでは 7-3黄銅と同様に粒径の違いとして比較検討

した。 ところで，変形に大きく関与する値のーっと

して積層欠陥エネルギーがある。この値として大きな

ものの例としてはニッケル，アルミニウムなどがあり，

それぞれ 3XlO-" 2.38xlO-7J/mm2である問。銅

も比較的大きな値を持つ金属として知られており，そ

の値は1.6xlO-7J/mm2である刷。金などは小さな値

を持つ例で，その値は0.1X 10-7 J/mm 2である(出 O こ

れと匹敵するように Cu-Zn合金の積層欠陥エネルギー

の値は CuにZnをα相内で固溶していくと小さくなっ

ていき30%massZnでは0.3x10-7 J/mm 2となる〔問。

そこで，同一系の合金で，同構造，同相でありながら

積層欠陥エネルギーの値に比較的大きな差を持つもの

として知られており，積層欠陥エネルギーの違いによ

る挙動を調べる合金としてよく用いられている。とこ

ろで，力学的状態方程式として. BarrettとSherby:凶

(まクリーフロ速度 tと応力 Uの聞に積層欠陥エネルギ-

IFを取り入れである式を提案したが. Mukherjee 

ら(口〉は彼らの式ではディメンションの点で問題があ

るとして，次のような式を提唱した。
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ただし Eは定常ひずみ速度.kはボルツマン定数，

D は拡散係数.Gは剛性率.Tは温度.Aは定数.b 

:まパーガースベクトノレ， σは応力.nは応力指数を表

す。ここで， φ(/F/Gb) は種々の金属で行ったク

リープ試験の結果を，一定の u/Gの値ごとに EkT/ 

)
 

l
 

(
 

DGbとIF/Gbの関係で表すことにより経験的に求

めることができるO また， σ/Gによってクリープ速

度は三は IFの違いによって決まってくることを示し

ている。すなわち IFが小さくなるに従い同じ応力

のもとではひずみ速度が小さくなると見て取れる。ひ

ず、み速度が小さいということは変形の時聞が長くなる

ことに相当する。このような観点で Fig.4とFig.8 

を見て同じ温度で比べると，例えは573Kの温度で応

力が100MPa近傍の破断時間は積層欠陥エネルギ-

IFの小さい 7-3黄銅の方が無酸素銅に比べて100倍以

上の長い時間で破断が起きていることと一致する。す

なわち，無酸素銅と 7-3黄銅のクリープ破断試験の桔

果から積層欠陥エネルギーが小さくなると破断寿命は

長くなることが確かめられた。

2. 結晶粒径のクリープ強度に対する影響

多結晶粒材の変形を考えるときには結晶粒内の変形

と結晶粒界の変形とを考える必要がある。このことに

は変形の温度が大きく関与していることが知られてい

る。一般に，温度の基準としては融点 Tm がいちばん

問題となる。普通，高温変形を考えるときには0.5Tm •
またはO.4Tm がいわゆる高温変形かそうでなく低温変

形かの境界温度とされている。変形様式が温度によっ

て低温側では粒内変形が寄与し，高温では粒界での変

形が律速すると言われている。すなわち，低温側では

粒界強度が大きいため結晶粒が応力軸方向に変形し，

はじめ等軸粒であったものでもそれぞれの結晶粒が応

力軸方向に長くなり，当然応力軸に直角方向には細く

なり全体として応力方向に伸びることになる。これに

対し，高温では粒界の強度が小さくなり粒界のすべり

や移動で変形が律速されることになる。このように考

えると粒界の強度と粒内の強度が等しくなる温度がど

こかにあることになる。すなわち，等強度温度が存在

することになる。ところで，結品粒が小さいほど粒界

の面積は大きくなることから低温側では全体としてそ

の材料は強度が大きくなることになる。なお，このこ

とに関しては Hall-Petchの関係(山川として知られ

ている。そこで. 7-3黄銅についての温度と破断時間

の関係を示している Fig.8を見ると，細粒と組粒と

交差している時聞は温度によって異なっていて，ほぼ

同じ応力上に交点が並んでいる様子を示している O と

ころが，無酸素銅についての同様に示した Fig.4で

見るとそのような傾向は見られないようである。すな
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果が無いと述べたことになり，矛盾することになる。

このことについては後述することにしたい。第 2に試

験条件，特に温度の一定条件がくずれたとすると，全

体にもっとばらついてもよさそうに思えるのでこれも

それほどの問題でないと思われる O 先程， 523Kの温

度でいくぶん交差するかのようにも見られるがとも記

したが，もしこの延長に交差する点を探してみると応

力が:10MPa程度のところである。この応力線上を探

しでもどの温度においても交差するようには見えず，

やはりこれも無理である。その他のこともいくつか考

えなければならなし、かもしれないが，とくに無酸素銅

の積層欠陥エネルギーは 7-3黄銅に比べて相当大きい

ことである。積層欠陥エネルギーが特に大きいアルミ

ニウム等では動的再結晶が起きにくく，動的回復が起

きやすいことが知られている。銅の積層欠陥エネルギー

はアルミニウムほどに大きくはなかったが，それでも

大きいほうである。このような場合変形条件によって

動的復旧過程は複雑になるものと思われる。すなわち，

Zener-Hollomon因子 Zの違いで変形中に復旧過程

は回復や再結品等のどちらかに別れるものと思われる。

回復が支配的であれば，変形とともにセル構造を作り

やすくなる。ここでの変形は Zの大きなところ (523

Kの温度または高応力の条件)をのぞけば，回復が律

速していると考えて，その結果このセルの大きさがが

結晶粒径と同様の挙動を示すと考えれば，初期粒径の

違いがそれほど大きく表れなくてもいいのではなL、か

とも考えられる。先に，一方では粒径の効果があると

述べ，すぐに粒径の効果は無いと述べたことも説明で

きる。すなわち，先にふれていた粒径とは初期粒径の

ことで，変形を律速している結品粒径は，ある程度変

形した結果生じたセルの大きさによるものである。し

かしこのことを確かめるのにはいまのところ TEM観

察をしていないので何とも言えな L、。それでも，その

可能性は大きいものと考えている。

今のことを考えるとなおさら，高温での変形では拡

散が関与してくることから変形速度によっても，変形

が律速されることも考えなければならない。拡散は温

度が高くなるほど，また速度が小さくなるほど同様な

効果として表れてくる。このことを考えるうえで前章

でZener子 Hollomon因子 Zについてふれ， これと負

荷応力についての関係を Fig.5とFig.9について示

した。これらを見ると無酸素銅の場合は結晶粒径によ

58 

わち，どの温度においても細粒材と粗粒材の線はほぼ

平行に近く，どこかで交差する様子は見られない。

523Kの温度でいくぶん交差するかのようにも見られ

るが，プロット点が少なくまた他の温度の傾向から考

えると，実際にはこれも平行と考えたほうがよさそう

である。そうすると， 7-3黄銅では表れた交差する点

は無酸素銅には見られなかったことになり，その理由

を考える必要がある O その第一の原因は粒径の違いが

7-3黄銅ほど大きくなかったことが考えられる。この

場合平均結晶粒径の差がほぼ 2倍であるということは

単純化のため結晶粒を球形と見なすと，表面積は 4倍

異なることになる。この差を大きいと見るか小さいと

見るかは問題となるところであるが，同じ条件の試験

で粒径の違いによってクリープ曲線に違いが見られた

ということは，やはり粒径の効果はあると見たほうが

順当である。このことをさらに確認するため，結晶粒

径の差の大きいO.034mmとO.126mmの場合について

Zener-Hollomon因子 logZと初期応力の関係を Fig.

10に示した。点の数は少ないものの細粒材と粗粒材と

に別々に線を引くことは難しいことがわかる。このこ

とからすると粒径の効果はないものと思われる。そう

すると，先に，粒径の効果があると述べ，今粒径の効
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無酸素銅と 7-3黄銅について，前者の結品粒径を

0.040， 0.076mm，後者の結晶粒径を0.022，0.1l8mm 

とそれぞれ変えて，大気中で温度を523Kから723Kま

での範囲で定荷重クリープ試験を行い，以下の結果が

得られた。

1. 無酸素銅は結品粒径の違いにかかわらずクリー

プ強度に大きな差は見られなかった。これは，動的復

旧過程が変形中に生じ，変形を律速する結品粒径は変

形中に生成したセルの大きさが関与するためと考える。

2. 7-3黄銅は結晶粒径の違いによりクリープ強度

に大きな違いが見られた。

3. 7-3黄銅には等強度温度の現象が観察されたが，

無酸素銅には見られなかった。

4. Zener-Hollomon因子Zが大きい場合に無酸素

銅には動的再結品による不整クリープ曲線が観察され

た。

5. 積層欠陥エネルギーの大小がクリープ破断寿命

と関係がある。すなわち，積層欠陥エネルギーが小さ

くなるとクリープ破断寿命は長くなる。

59 

り(鈎)(2]) 著者の一人も 7-3黄銅についての不整クリー

フ。挙動については報告温〉もしている。今回の無酸素

銅の定荷重クリープ試験で得られた曲線も動的再結品

を伴った不整クリープ曲線の一形態である。

V 

無酸素銅および 7-3黄銅の定荷重クリープ挙動に
及ぼす結晶粒径の影響

結論

らず比較的ばらばらであるが，ほほ帯のようにである

が一本の直線で表されている。これに対し， 7-3黄銅

の場合には0.022mmと0.118mmの各粒径についてそ

れぞれ別の直線で引けていることがわかる。これらの

整理のしかたからしてみても，無酸素銅は粒径の大き

さににあまりよらず， 7-3黄銅は粒径に大きく依存し

ていることがわかる。

3. Zener-Hollomon因子Zの大きい場合の

クリープ曲線の形状

Fig.3および Fig.6に Zener-Hollomon因子 Zの
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大きい場合のクリープ曲線を示しである。無酸素銅の

場合には通常知られている遷移，定常，加速と言った

三段階の過程をしたクリープ曲線を示していなく，定

常変形に相当する過程の途中に屈曲点が見られる。こ

れに対し， 7-3黄銅ではそのような様子は見られない。

7-3黄銅の場合，装置の関係上これより高応力の試験

はできなかったので，無酸素銅の様なより短い破断時

間の試験はできなかったが，そのような試験ができた

としても無酸素銅の様な屈曲点が観察されるクリープ

曲線は出ないと思われる。無酸素銅の場合，通常の低

速度引張試験において，今回の定荷重クリーフ。試験と

非常に近い変形条件では Fig.11のような多重ピーク

型の動的再結晶挙動が観察され， 7-3黄銅ではそのよ

うな傾向は見られなかったためである。すなわち，定

速度または定ひずみ速度試験で見られる動的再結品挙

動が，今回の定荷重クリープ試験においても観察され

たことになる。なお，クリープ試験ではこのほかに幾

種の不整クリープが存在することも知られてお 泰・鉄と淳，中村
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