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Solidified Structures of AlIn Monotectic Alloys Produced by Ohno Continuous Casting
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AlIn alloys with monotectic and hypermonotectic compositions were produced by vertical Ohno Continuous Casting
(OCC) technique. The resultant alloys had a diameter of 8 mm and a length of 400 mm. A very beautiful surface and a unidirec-
tional macrostructure were obtained by controlling the mold temperature and solidification velocity regardless of the alloy compo-
sitions. Even in the hypermonotectic composition samples the AlIn alloys exhibited a good distribution of bIn particles
throughout all sections without any segregation of bIn phase. The morphology of the microstructure depended on the growth
velocity and temperature gradient of the melt.
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1. 緒 言

AlIn合金や CuPb合金などの過偏晶系合金の特徴は，

液相状態で非混合領域を持つ1)．そのため，過偏晶組成のメ

ルトを均一液相温度から冷却すると，メルトは組成および密

度の異なる液相に分解し，その密度差のために上下に分離し

てしまう13)．その結果，通常の溶解凝固では，均質な組織

を有する過偏晶合金を作製することは，極めて困難である．

現在までに，均質な過偏晶合金を作製する目的で，一方向凝

固法や急冷凝固法，微小重力環境下での凝固など，多くの試

みが行われているが310)，これらの方法は偏晶組成では有効

であったものの，過偏晶組成ではほとんど効果がなかった．

様々な均質な純金属および合金を作製する方法の一つとし

て，OCCプロセスと呼ばれる加熱鋳型式連続鋳造法が知ら

れている1117)．この方法では，加熱された鋳型が鋳壁上で

の核生成を完全に抑制し，メルトの抜熱は初期にはダミー

バーによる冷却により，次いで鋳型出口端から一定の場所で

の冷却によって行われる．それゆえ，得られたインゴット

は，単結晶または鋳造方向に沿った一方向凝固組織となる．

加えて，メルトは鋳型と接触せずにその外側で凝固するた

め，インゴットは非常に平滑美麗な表面を持つ．このように，

OCCプロセスは非常に有用であるにもかかわらず，未だ偏

晶系合金に適用されたとの報告はない．仮にこの方法が偏晶

系合金に適用できるなら，非常に均質な合金を作製できるこ

とが予想できる．

本研究では，OCCプロセスによって AlIn偏晶系合金の

鋳造を試み，得られた組織の形態と，bInの分散傾向を調

査して，この方法が偏晶系合金の組織に及ぼす影響について

調査した．また，この方法によって均質な過偏晶合金の作製

を試みた．

2. 実 験 方 法

Fig. 1に AlIn合金の状態図を示す．本研究では，偏晶組

成の Al17.3 massInおよび過偏晶組成の Al20 massIn

および Al25 massInを用い，これらは図中に矢印で示し

てある．

Fig. 2に実験装置の概略を示す．装置は電気炉，黒鉛製の

加熱鋳型，ステンレス鋼製のダミーバー，Al2O3製湯面制御

ブロックから構成される．まず，99.99のアルミニウムお

よびインジウムを Al2O3製のるつぼに入れ，電気炉を用いて

アルゴンガス雰囲気下で溶解させた後，均一液相温度＋100

Kで保持した．このとき，メルトと黒鉛製鋳型の温度は，K

型熱電対によって測定した．次にダミーバーをメルト中にわ

ずかに挿入した後，これをゆっくりと引き上げた．メルトは

ダミーバーとの表面張力によって，連続的に加熱鋳型の外へ

引き出され，連続的に凝固した．同時に，湯面の高さを一定
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Fig. 1 AlIn binary phase diagram.

Fig. 2 Schematic diagram of vertical OCC process.

Fig. 3 AlIn alloy ingots produced by OCC process.
(a) beautiful surface, (b) constricted surface, and (c) cracked
surface.
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に保つために，湯面制御棒をメルト中に挿入した．得られた

インゴットは直径 8 mm，長さ 400 mmであった．

インゴットは凝固方向に沿って，中心から切断した後，研

磨および塩化第二銅 30水溶液による腐食を行い，マクロ

組織を観察した．また，ミクロ組織は光学顕微鏡を用いて，

腐食なしで行った．さらに bIn の分散傾向は，1 mm×1

mmの領域 10カ所について，粒子の数を大きさごとにカウ

ントすることで行った，

3. 結 果

Fig. 3は OCCプロセスで作製した AlInインゴットの外

観を示す．試料組成に関係なく，インゴットの表面状態は，

平滑美麗なもの，くびれがあるもの，クラックがあるものの

3つに分類された．平滑美麗な表面は，適切な鋳造速度と鋳

型温度を選ぶことによって得ることができ，この条件では，

メルトの凝固先端は鋳型の外に位置するとともに，鋳造速度

は凝固速度と釣り合っていた．しかし，この条件よりも鋳造

速度が大きい場合や鋳造温度が高い場合は，凝固先端は鋳型

外部に位置するものの，鋳造速度と凝固速度が釣り合ってい

ないため，くびれのある形状となった．逆に，最適鋳造条件

よりも鋳造速度が小さい場合や，鋳型温度が低い場合には，

凝固先端が鋳型内部に位置し，インゴットの表面は鋳型との

接触摩擦によってクラックのあるものとなった．

次に，得られた合金の In含有量について検討した．偏晶

系合金を作製する上で最も重要な課題は，第二相の偏析であ

る．液相分離領域で分離した各液相は，通常異なる密度を持

っているため，重力方向への偏析が起こる．したがって，通

常の一方向凝固法では，目的組成の偏晶系合金を作製するの

が困難である．そこで，OCCプロセスで作製した AlIn合

金中の In含有量について調査するために，次式を用いて試

料の組成を計算した．

w＝wAl＋wIn ( 1 )

V＝
wAl

rAl
＋

wIn

rIn
( 2 )

P＝
wIn

w
×100 ( 3 )

ここで，wは試料質量，wAlおよび wInは試料中のアルミ

ニウムと鉛の質量，Vは試料の体積，rAと rInはアルミニウ

ムと鉛の密度，P は In の含有量である．Table 1に，イン

ゴットの様々な位置から切り出した，長さ 20 mmの試料に

ついての計算結果を示す．試料組成および切り出した位置に

関係なく，計算結果は目標組成に非常に近い値であった．こ

れは，OCCプロセスで作製した AlIn合金には，bInの大

きな偏析がないことを示している．

Fig. 4は平滑美麗なインゴットの縦断面マクロ組織であ

る．マクロ組織は，ダミーバーから 50 mmと 300 mmの二

つの位置で観察した．試料組成に関係なく，50 mmの位置

でははっきりとした一方向凝固組織は観察されなかったが，

300 mmの位置では，一方向組織が観察された．これは，加

熱鋳型が鋳壁上およびメルト中での核生成を抑制し，競争成

長によって結晶の数が減少したためと思われる．また，ゾー

ンメルト法やブリッジマン法のような従来の一方向凝固で作

製した偏晶組成の合金では，バンド組織や重力偏析などのマ

クロ偏析がしばしば観察されるが2,5)，本研究で作製したイ

ンゴットでは，過偏晶組成であっても，そのようなマクロ偏

析は一切観察されなかった．このことから，OCCプロセス

が bInの大きな偏析を抑制することが確認された．

Fig. 5は，平滑美麗な表面を有する AlIn合金の，ダミー

バーから 300 mm の位置のミクロ組織で，各々 Fig. 4 の

(a)(c)に対応する．白い領域が aAlで，黒い領域が bIn

である．試料組成にかかわらず，組織は全ての観察位置で非
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Table 1 Estimated composition of AlIn alloys produced by
the OCC process in sections 100, 200 and 300 mm from the
dummy bar.

Target
composition

Estimated indium content at various sections (mass)

100 mm 200 mm 300 mm

Al17.3 massIn 17.01 16.47 16.60
Al20.0 massIn 19.99 20.09 19.79
Al25.0 massIn 24.60 25.02 24.68

Fig. 4 Macrostructures of (a) Al17.3 massIn, (b) Al20.0
massIn, and (c) Al25.0 massIn alloys produced by OCC
process at 50 mm from dummy bar. (a′), (b′) and (c′) depict
those at 300 mm from dummy bar.

Fig. 5 Microstructures of (a)Al17.3 massIn, (b)Al20.0 massIn, and (c)Al25.0 massIn alloys produced by OCC process.

Fig. 6 Size distribution of bIn particles of AlIn alloys
produced by OCC process.
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常に均質であった．また，過偏晶組成であっても，bInの

大きな粒子や凝集も全く観察されなかった．上述したよう

に，得られた合金の組成は目標組成とほとんど同じであるこ

とから，OCCプロセスは，非常に均質かつ目標組成を持つ

AlIn合金を作製する方法として有効であると言える．

また，マクロ組織観察では，全ての組成で一方向凝固組織

となっていたが，ミクロ組織観察では，Al17.3 massIn

および Al20 massIn合金で aAlの等軸晶とランダムに

分散した bIn粒子が，Al25 massIn合金では aAlの柱

状晶とそれに沿った bIn粒子が観察され，Al25 massIn

合金を除いてはっきりとした一方向ミクロ組織は観察されな

かった．これはミクロ組織観察では観察位置が限られている

ためで，mmオーダーの観察では，aAlと bInは凝固方向

に沿って何らかの方向性を持っていると思われる．なお，こ

のようにミクロ組織が組成によって異なっている原因につい

ては，次項で説明する．

次に，OCCプロセスで作製した AlIn合金中の bIn粒子

の分散度を明らかにするため，粒子サイズの傾向について調

査した．Fig. 6にその結果を示す．直径 05ミクロンの粒子

の割合は，Al17.3 massIn合金で最も多く，合金の In組

成が増加するに従ってその割合は減少した．逆に 1520ミ

クロンの比較的大きな粒子は，Al17.3 massIn合金では

全く観察されなかったが，In組成が増加するに従ってその

割合は増加した．Al17.3 massIn 合金は包晶組成である

ため，メルトから直接 aAlと bIn液滴が生成する．しか

しながら，Al20 massInおよび Al25 massIn合金は過

偏晶組成であるため，メルトは aAlの晶出前に 2液相分離

領域を通過し，そこで bIn液滴が凝集および衝突する．さ

らに，In組成が増加するにつれ，2液相分離領域での In液

滴の割合が増加するだけでなく，均一液相線温度も上昇し，

2液相分離領域が広くなる．その結果，In濃度が大きいほど，
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bIn液滴はより大きくなると予想される．

4. 考 察

上述したように，OCCプロセスは，非常に均質な組織を

有するだけでなく，目標組成に非常に近い AlIn合金を作製

できることが明らかとなった．しかしながら，Fig. 5で示し

たように，組織が合金によって異なっており，Al17.3

massInおよび Al20 massIn合金では等軸晶に，Al25

massIn合金では，一方向の柱状晶となっていた．過去の

研究から，ブリッジマン法で一方向凝固させた AlIn合金の

組織は，凝固速度 Rと温度勾配 Gに大きく影響されること

が明らかとなっており4,5)，G/Rの値が 10－9 Ks m－2よりも

小さい場合，bIn粒子がランダムに分散した組織となる．

また，この値で凝固した場合は，bIn粒子が凝固方向に沿

ってきれいに整列する．そして，この値より大きい場合には，

aAlと bInは繊維状の複合組織となる．そこで OCCプロ

セスで得られた合金についても，この凝固組織と温度勾配に

ついて検討した．本研究で得られた G/R の値は，Al17.3

massIn 合金で 4.6×108 Ks m－2, Al20 massIn 合金で

4.4×108 Ks m－2, Al25 massIn合金で，3.3×109 Ks m－2

であった．この結果を見ると，OCC プロセスで作製した

AlIn合金の組織形態と G/Rの関係は，ブリッジマン法の

ものと非常に似ていることが分かる5,6)．したがってブリッ

ジマン法での組織形態と G/Rの関係は，OCCプロセスにも

当てはまると思われる．ただし，ブリッジマン法では，この

関係は包晶組成にのみ適用され，過偏晶組成では大きな偏析

を有する組織となるが，OCCプロセスでは過偏晶組成でも

適用出来ることを強調しておく．

そこで次に問題になるのは，OCCプロセスとブリッジマ

ン法で，ほとんど同じ G/Rの値が得られているにもかかわ

らず，なぜ OCCでは均質な過偏晶合金を作製できるかであ

る．OCCではブリッジマン法よりも遙かに大きな凝固速度

を得ることが出来る．例えば，本研究で示したインゴットの

凝固速度は，Al17.3 massIn で 6.7×10－5 ms－1, Al20

massIn で 8.0×10－5 ms－1, Al25 massIn で 8.5×10－5

ms－1であり，これらの値は，ブリッジマン法よりも 10倍

以上大きい5)．このような大きな凝固速度が，凝固中の bIn

の沈降を抑制するものと思われる．つまり，偏晶系合金の凝

固組織制御を行うには，G/Rの値だけでなく，凝固速度に

も注意を払う必要がある．

このことをよりはっきりと証明するためには，組織と G/

Rの値，成長速度の関係を理論的に説明する必要があるが，

現在までに行われている古典的 Jackson Huntモデル18)を拡

張した研究では19,20)，それらの結果は実験結果と大きく異な

っており，より一層の研究を待たざるを得ないのが現状であ

る．

これまで述べてきたように，OCCプロセスは，過偏晶組

成においてさえも非常に均質な合金を作製できるので，他の

一方向凝固法に比べて非常に有用である．また，G/Rと成

長速度を選ぶことで，組織制御も可能となると思われる．本

研究では縦型 OCCプロセスを用いたため，インゴットの冷

却が困難で，これらの値を制御することが出来なかったが，

水平型 OCCプロセスでは，メルトの冷却速度を制御するこ

とができる．したがって，今後これを用いることで，AlIn

合金の組織と G/Rおよび成長速度の関係が明らかに出来る

だろう．

5. 結 言

本研究では，OCC プロセスを用いて，偏晶組成の Al

17.3 massIn 合金および，過偏晶組成の Al20.0 mass

In, Al25.0 massIn合金を作製した．その結果以下のこと

が明らかとなった．

 インゴットの表面は，鋳造速度と加熱鋳型温度によっ

て，平滑美麗なもの，くびれがあるもの，クラックのあるも

のの三つに分類される．

 質量および体積から求めたインゴットの組成は，目標

組成とほぼ同じである．

 組成に関係なく，インゴットは一方向マクロ組織を有

する．

 いずれの組成も，全ての観察位置で非常に均質なミク

ロ組織を有する．

 In組成が増加すると，bIn粒子はわずかに大きくな

る．

 組織形態は，G/Rの値と成長速度に依存する．
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