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論　文

１．緒　言

自動車用熱交換器には，Al-Mn系合金の表層にろう
材としてAl-Si系合金をクラッドしたブレージングシー
トが広く用いられており，近年は材料薄肉化のために
高強度化の要求が高まっている。ブレージングシート
の心材にMgが存在すると，ろう付加熱時に溶体化さ
れ，さらにこれを時効硬化させることにより大幅な高
強度化を達成できる1）。ここで時効に関与する合金元
素はMgおよびSiであるので，心材にMgを添加したブ
レージングシートの時効挙動は，Al-Mg-Si系合金にお

ける挙動2〜4）と同様のものとなる。ただし，Mgはノコ
ロックブレージングにおけるろう付性を低下させるた
め，その添加量は制限されることとなる。また，熱交
換器の使用環境が高温となる場合は，長時間の負荷に
よって生じるクリープ変形についても考慮する必要が
ある。著者らは，Al-Mn系合金へのMgの添加は，耐
クリープ性の向上に対しても有効であることを過去に
報告した5）。

しかし，ブレージングシートは熱交換器の温度環境
に晒されることとなるため，その間にさらに時効が進
行することを考慮しなければならない。すなわち，材
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料がクリープ変形しながら，同時に時効する場合の挙
動についての知見が必要である。Al-Mg-Si系の時効硬
化を利用する場合，最大強度付近まで時効して用いる
のが通常であるが，熱交換器の温度環境に晒される間
の時効も考慮した場合，製品の段階では必ずしも最大
強度にするのが適しているとは限らない可能性が考え
られる。しかし，このようなクリープ中の時効に関す
る知見は乏しく，Al-Cu-Mg系合金についての報告では，
時効条件の違いによるクリープ特性の変化に対して，
運動転位周囲の溶質元素雰囲気による影響が支配的で
あるとされている6），7）。しかし，溶質元素濃度が比較
的低く，運動転位周囲の雰囲気による影響が小さい，
Al-Mg-Si系合金についての報告は見当たらないのが現
状である。

そこで本研究においては，Al-0.5mass%Si-0.3mass%Mg
（以下では断りのない限り組成（mass%）は%と略記する）
合金を供試材として用い，時効とクリープ挙動との関
係について検討した。なお，本研究では時効挙動を検
討しやすくするため，Mnを含有しない合金を供試材と
した。また，上述したMgによるろう付性低下を考慮
し，Mgの添加量は0.3%とした。Si量については，時
効硬化性を向上させるため，一般的な3003合金の上限
近くである，0.5%とした。

２．実験方法

99.9%のアルミニウム地金を用いてTable 1に示す化
学組成の合金を調整し，DC鋳造により厚さ80 mm，
幅200 mmの鋳塊とした。この鋳塊に熱間圧延および
冷間圧延を施し，厚さ1 mmの板材とした。この板材
から，圧延方向を引張方向としたJIS5号引張試験片お
よびツバ付きクリープ試験片を切り出した。

これらの各試験片に対し，塩浴炉にて600℃で3 min
の溶体化処理（自動車用熱交換器のろう付加熱を模擬），

室温の水に焼入れ後，175℃の大気炉にて等温時効処理
を施し，その後室温引張試験，高温引張試験およびク
リープ試験に供した。室温および高温引張試験におい
ては，175℃の時効処理時間は3 〜 168 hとし，この結
果からクリープ試験前の175℃時効処理時間として， 
3 hおよび24 hを選択した。（この選択理由については，
第3章において後述する。）溶体化以降の熱処理，試験
の流れをFig. 1に示す。

室温および高温引張試験における初期ひずみ速度は
3×10−3/sとした。高温引張試験における加熱には恒
温槽を用い，恒温槽内を所定の試験温度としてから試
験片をセットし，試験片が試験温度より2℃低い温度に
到達してから15分間保持した後，試験を開始した。ク
リープ試験においては2連式のクリープ試験機を用い，
室温の恒温槽内に試験片をセットし，試験片が試験温
度より2℃低い温度に到達してから40分間保持した後，
試験を開始した。なお，時効処理の開始および水焼入
れ直後（時効0 h）の引張試験は，水焼入れ後5分以内に
行った。

クリープ変形に伴う析出組織変化を捉えるために，
STEM（走査透過型電子顕微鏡）観察を行った。試験片
には，175℃で静的に所定時間時効した後，さらに静的
に150℃および200℃で所定時間時効したもの，および
同じく175℃での時効後，150℃および200℃で所定時
間クリープ試験に供したものを用いた。これら試験片
をFIB（集束イオンビーム装置）により薄膜化し，加速
電圧200 kVにて観察を行なった。薄膜化するときの膜
厚は0.1 µmを狙い，実績として0.15 µm程度の膜厚が
得られた。

また，上記STEM用に用いたものと同様の処理を施
した試験片にて，導電率測定を行った。測定にはシグ
マテスターを用い，25℃の室温にて測定した。

３．実験結果

Fig. 2は，室温，150℃および200℃における引張試
験で得られた0.2%耐力（σ0.2）および引張強さ（σUTS）
と，175℃での時効時間との関係を示した時効硬化曲線
である。いずれの温度での試験においても，24 hの時
効で最大強度が得られていることが分かる。この結果
をもとに，クリープ試験に供する試験材の時効時間と
して，最大強度に達する前の3 h，および最大強度とな
る24 hを選定した。以降，クリープ試験前に施す時効
処理として，175℃，3 hであるものをUA材，175℃，
24 hであるものをPA材と称する。

Fig. 3は，温度150℃，負荷応力110 MPaのクリープ

Si Mg Fe Al
0.51 0.30 0.11 Bal.

Table 1  Chemical compositions of the alloy specimen 
used in this study.                              (mass%)

Fig. 1 Flow chart of the solution heat treatment (S.H.T.), 
aging and testing.

S.H.T.
3 min@600℃
W.Q. Aging

3 h, 24 h@175℃

Aging
0-168 h@175℃

Creep testing
@150℃ and 200℃

Tensile testing
@R.T., 150℃ and 200℃
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試験にて得られたクリープ曲線と，ひずみ速度の経時
変化である*1。なお，負荷応力は，UA材およびPA材
の両者にて定常クリープの現れる条件を選定した。ま
ず試験初期の挙動に着目すると，UA材は，PA材より
も数時間程度の初期における変形が大きく，その後急
激にひずみ速度が低下する挙動を示している。ここで
Fig. 2の時効硬化曲線を見ると，UA材の150℃におけ
る0.2%耐力は105 MPaと負荷応力より小さい。つま
り，初期に大きく塑性変形し，負荷応力と同等程度の
強度まで加工硬化した段階で急激にひずみ速度が低下
したと考えられる。さらに，UA材はその後も緩やか
なひずみ速度の低下を示し，試験時間100 h付近で最小
ひずみ速度が得られている。一方，PA材の150℃にお
ける0.2%耐力は158 MPaと負荷応力より高いため，初
期の塑性変形はUA材に比べて小さい。しかし，その
後のひずみ速度の低下は175℃ 3 h材より小さい。最小
ひずみ速度は同様に100 h付近で得られているが，その
大きさは175℃ 3 h材の2倍程度となっている。その結
果，試験時間200 h付近では変形量が逆転（クリープ曲
線が交差）していることが分かる。以上の結果より，定

Fig. 2 Aging time vs. 0.2% proof stress -(a) and ultimate 
tensile strength -(b) curves of the Al-0.3%Mg-0.5%Si 
alloy. It is aged at 175℃ after solution treatment.
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Fig. 4 Creep curves -(a) and the change in strain rate 
with time-(b) tested at 200℃ under a stress of 60 
MPa.
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Fig. 3 Creep curves -(a) and the change of strain rate with 
time-(b) tested at 150℃ under a stress of 110 MPa. 
The specimens are aged at 175℃ for 3 h and 24 h 
(termed “UA” and “PA, respectively) before creep 
testing.
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脚注*1
Fig. 3（a）およびFig. 4（a）のクリープ曲線において，ひずみが瞬間的に細かく変化する現象が見られる。これは，運動転位が溶質原子の雰
囲気への固着，離脱を繰り返すことによって生じる，セレーションに近い現象である可能性が考えられる。これについてはより詳細な検証
が必要であるが，本合金の溶質濃度は非常に希薄であるため，ここで論じているクリープ速度に対する影響は，ごく小さいと考えられる。
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常クリープが現れる場合には，UA材の方がPA材より
も耐クリープ性に優れているといえる。

Fig. 4は，温度200℃，負荷応力60 MPaのクリープ
試験にて得られたクリープ曲線と，ひずみ速度の経時
変化である*1。試験初期から定常クリープ領域に渡って
はUA材とPA材とでクリープ挙動にほとんど違いが見
られない。試験開始から破断に至るまでの時間には若
干の違いが見られるものの，定常クリープ速度は両者
で同程度である。

以上の結果より，定常クリープ速度の観点から耐ク
リープ性を整理すると以下のようになる。150℃での長
時間のクリープ変形を考慮する場合は，最大強度を得
られる時効よりも，短時間の亜時効段階の方が耐クリ
ープ性に優れる。一方200℃のクリープにおいては，亜
時効段階でも，最大強度まで時効しても，耐クリープ
性にほとんど変化はない。すなわち，材料のおかれる
環境が150℃の場合と200℃の場合とで，事前の予備時
効処理が耐クリープ性に及ぼす影響は異なる。

このような時効条件の影響の差異は，クリープ変形
中の析出組織の変化に起因すると考えられるので，そ
れを調べるため，クリープ試験前，すなわち175℃で
3 hおよび24 h時効処理を施した後の試料と，クリー
プ試験中，すなわちクリープ試験を中断した試料とを
用いて，STEM観察を行った。なお，クリープ試験中
断のタイミングは，いずれも定常クリープ領域である
168 h（1週間）とした。Fig. 5に明視野像観察した結果
を示す。なお，電子線の入射方向はいずれも<100>と
した。試験前サンプルにおいては，PA材の方がUA材
よりも針状の析出物が成長しており，観察されている
析出物については高密度となっている *2。これは，Fig. 
2の時効曲線において，175℃ 3 hの時効では亜時効，
24 hの時効では最大強度となっていたことと対応す
る。一方，150℃で168 hクリープ試験に供した後の
STEM像においては，逆にUA材の方が高密度な析出
組織となっている。また，200℃で168 hクリープ試験
に供した後のSTEM像においては，試験前よりも析出
組織が粗大化している様子が見られ，UA材とPA材と
でほぼ同様な組織となっている。

Fig. 5で観察した試料について，導電率を測定した結
果をFig. 6に示す。クリープ試験前はPA材のほうが，
UA材よりも導電率がかなり高く，析出量が多いこと

を示しており，時効曲線や析出組織観察と対応してい
る。しかしクリープ試験後は150℃では逆転し，200℃
では差がなくなっている。Fig. 7は，Fig. 6の測定結果
から，クリープ試験前後の導電率の変化を計算したも
のである。これによると，150℃，200℃いずれのクリ
ープ試験においても，クリープ試験による導電率増加
は，UA材の方が大きいことが分かる。これは，UA材
の方がクリープ試験中における析出量が多いことを示
している。

Fig. 5 Transmission electron micrographs of the specimens 
before creep testing -(a), (b), crept at 150℃ and 110 
MPa for 168h -(c), (d), crept at 200℃ and 60 MPa for 
168 h -(e), (f). (a), (c) and (e) show “UA” specimens, (b), 
(d) and (f) show “PA” specimens. Beam direction is 
<100>.
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Fig. 6 Electric conductivity before and after creep testing. 
Each specimen are crept at 150℃ and 110 MPa for 
168 h, or at 200℃ and 60 MPa for 168 h.
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脚注*2
観察面に平行な析出物のコントラストは回折条件の関係で大き
く変化するので比較し難いが，垂直な析出物で比較すれば，高
密度化が明らかである。
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以上の結果から，150℃のクリープ試験中に生じてい
る析出組織の変化は以下のように考えられる。UA材
は亜時効段階であるため，最大強度を与える針状析出
物は成長途中の段階にあると考えられる。これを150
℃のクリープ試験に供した場合，その温度が時効温度
より低いため，175℃で最大強度まで時効したPA材よ
り，針状析出物まで成長できるものが多くなると考え
られる。また，UA材は初期強度が低いため，クリー
プ初期に大きなひずみが入り，転位上析出により析出
物が高密度化していることも考えられる。以上のよう
なクリープ中の析出により，UA材はPA材よりも析出
物が微細に分布するため，クリープ試験中に析出物の
密度が逆転し，より微細な組織となったUA材の方が
クリープ速度が遅く，より優れた耐クリープ性を示し
たと考えられる。

一方，時効温度が200℃の場合には，5時間程度の時
効で析出物は棒状中間相に変化し，過時効化が進行す
ることが知られている8）。従って，クリープ試験温度
が200℃の場合は，UA材，PA材のどちらにおいても，
クリープ試験中には専ら析出物の粗大化が進む。その
ため，UA材，PA材ともに粗大な過時効組織となり，
耐クリープ性も同程度になったと考えられる。

４．考　察

以上で述べたようなクリープ変形中における材料の
機械的特性の変化について，より詳細に考察する。こ
こで，クリープは静的ではなく，変形を伴いながら時
効析出が進行する現象であるため，変形による影響に
ついても考慮する必要がある。

変形により導入される加工組織が時効に及ぼす影響

に関連して，溶体化処理後に冷間加工を行なった場合
の時効析出に関してはいくつかの報告例がある9）， 10）。
これらによると，時効硬化曲線はより短時間側に変化
し，また熱分析において針状析出物の析出がより低温
で生じるようになることが示されている。すなわち，
加工によって転位が導入されると，その転位が核生成
サイトになり，時効析出が促進されと考えられている。

クリープ変形中の組織変化を考える場合には，この
ような加工組織と時効析出との相互作用が生じること
を考慮しなければならない。しかし，Al-Mg-Si系合金
の動的析出については，熱間加工の温度域における報
告は多く見られるものの，本研究で対象としているよ
うな150℃〜 200℃程度における検討例は少ない。温度
430 K（157℃），ひずみ速度10−3 〜 10−2/s程度における，
変形中に生じる析出の影響に関する報告は見られる 
が11），クリープのようなひずみ速度の小さな変形にお
ける挙動は明らかでない。

そこで，変形の影響も含めたクリープ中の機械的特
性の変化を検証するため，応力を負荷する場合としな
い場合との導電率および強度の変化を調べた。前者は
すなわちクリープ試験（以下，対比のため動的時効処理
と呼ぶ）そのものであり，後者は静的な時効処理とな
る。Fig. 8は，150℃での動的および静的時効処理に伴

Fig. 7 Change of electric conductivity between before 
and after creep testing, corresponding to Fig. 6.
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Fig. 8 Change of electric conductivity-(a) and 0.2% proof 
stress-(b). The loaded or non loaded specimens are 
held at the temperature of 150℃, and the loaded 
stress is 110 MPa.
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う，導電率および0.2%耐力（YS）の変化である。負荷
応力は，これまでと同様に110 MPaとした。まず動的
時効におけるUA材とPA材との挙動を比較すると，
UA材のほうが等温保持前のYSは小さいが，10 hの
150℃時効により，その大小関係は逆転している。Fig. 
3（b）のクリープ試験におけるひずみ速度変化と対比す
ると，20 h程度でUA材の方が低いひずみ速度となっ
ており，ほぼ一致する。また，Fig. 8（a）において，
UA材における試験前から168 h保持までの導電率の変
化量は，PA材よりも大きい。これは，UA材の方が，
PA材よりも，クリープ中の析出量が多いことを示して
いる。すなわち，既に述べたような，UA材は試験中
における新たな針状析出物への変化がPA材よりも多
く起こり，さらに転位上析出の影響も受けて析出物が
高密度となり，クリープ中に高強度化するということ
を裏付けるものであり，Fig.5（c），（d）のTEM観察結
果とも一致しているといえる。また，UA材について
応力負荷した場合としない場合との導電率変化を比較
すると，応力負荷した場合の方が大きく変化しており，
150℃で168 h保持した後の導電率は応力負荷した場合
の方が高くなっている。また，YSについて同様の比較
をすると，150℃保持24時間までは，応力負荷した場
合の方が高い強度を示している。これらの結果は，応
力負荷して材料が変形することによって150℃等温保
持中の析出が促進され，静的に等温保持した場合より
も早期に高密度な時効析出物が生成し，高い強度が得
られていることを示すものであると考えられる。しか
し，等温保持時間72 h以降においては，応力負荷した
場合のYSが大きく低下し，応力負荷しない場合よりも
低くなっている。以上のことから，クリープ変形によ
る影響として，UA材においては，クリープ試験初期
にはクリープ変形により時効硬化が促進され，変形が
抑制される効果が現れていると考えられるが，同時に
過時効化も促進されるため，ピーク強度を過ぎた後の
強度低下を促進する影響も及ぼすと考えられる。一方
で，PA材については，クリープ試験初期のYSは応力
負荷した場合としない場合とでほとんど変わらず，等
温保持時間72 h以降においては，応力負荷した場合の
YSが大きく低下し，応力負荷しない場合よりも低くな
っている。すなわち，クリープ試験前に材料を最高強
度まで時効した場合は，クリープ変形による初期の変
形抑制の効果はほとんど現れず，過時効化を早めるこ
とによる強度低下の影響のみが顕著に現れると考えら
れる。

Fig. 9は，200℃での等温保持について，Fig. 8と同
様に導電率およびYSを測定した結果である。負荷応力

は，これまでと同様に60 MPaとした。まず応力負荷有
りの場合におけるUA材とPA材との挙動を比較する
と，導電率，YSのいずれにおいても，10 hの200℃等
温保持で既に両者の差異はほとんど無くなり，以降ほ
ぼ同じ値を示しながら変化していることが分かる。こ
れは，Fig.4（b）のクリープ試験中のひずみ速度変化と
対比すると，クリープ試験開始後10 h以降に見られる
定常クリープ領域において，UA材とPA材とでほぼ同
じクリープ速度を示していた結果と一致しており，
Fig.5（e），（f）のTEM観察結果とも一致するものである
と考えられる。また，応力負荷した場合としない場合
とを比較すると，どちらの時効条件においても，導電
率変化は応力負荷した場合の方が大きく，長時間保持
後のYSは応力負荷した場合の方が小さい。すなわち，
クリープ温度が200℃の場合にも，150℃の場合と同様
に，クリープ変形によって時効組織の過時効化が促進
され，加速クリープへの遷移を早める影響を持つと考
えられる。この過時効促進の原因については，本研究
の範囲で実験的に解明することはできなかったが，変
形により導入される転位芯に沿った拡散12）により，静
的な場合よりも溶質原子の拡散が速くなることによる
と推察される。150℃の場合にUA材に見られた応力負
荷による時効硬化の促進においても，150℃時効により

Fig. 9 Change of electric conductivity-(a) and 0.2% proof 
stress-(b). The loaded or non loaded specimens are 
held at the temperature of 200℃, and the loaded 
stress is 60 MPa.
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Al-Mg-Si合金のクリープ特性に及ぼす時効の影響

得られる最高強度値は，応力負荷の有無によりほとん
ど変化しないので，転位が強化に寄与する析出物の核
生成サイトを提供したとは考えにくく（静的時効の場合
も150℃時効中に新たな針状析出物への変化が同じよ
うに起こる），やはり拡散促進の効果が主たる原因と考
えられる。

５．結　言

Al-0.3%Mg-0.5%Si合金のクリープ特性に及ぼす，試
験前の175℃での時効処理時間の影響について検討し，
以下の知見を得た。

1． クリープ温度が150℃の場合は，175℃で最大強度
とするよりも，亜時効とした方が耐クリープ性に
優れていた。亜時効の場合は，クリープ中の析出
により針状析出物の密度が高くなるためであると
考えられた。

2． クリープ温度が200℃の場合は，いずれの試験前
の時効条件でも過時効化による析出物の粗大化が
同様に生じるため，175℃での予備時効処理にて
亜時効とした場合と，最大強度とした方場合とで
耐クリープ性に顕著な違いは現れなかった。

3． クリープ温度が150℃，200℃のどちらの場合にお
いても，クリープ変形によって過時効化が促進さ
れていることが示された。
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