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研究成果の概要（和文）：複雑な構造を形成するMg合金であるMg-Y-Znを典型とする長周期積層秩序構造（LPSOStructu
re)の形成原理や形成条件、安定性など、材料設計や熱処理設計に不可欠な材料学的基盤を確立することを目的に、状
態図(安定性）と相変態（動力学）の両面から、計算科学的手法と放射光を使ったその場測定法により研究を進めた。
成果として多様な周期をとる複雑なLPSOが相として定義可能なものであり、その形成過程(相転移過程）は相分離が引
き金となって構造相転移を起こす（MgYZn)ことを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In-situ small- and wide- angle scattering / diffraction method with a use of 
multicolor X-rays has been successfully developed and applied for the transformation kinetics of 
Mg85Y9Zn6 ingot.　These in-situ measurements and experimental phase digagram studies revealed that the 
LPSO structures can be understood as 'phases' and the phase transition process in MgYZn is unique ｉｎ 
that it was initiated by phase separation under mixing instability, but further driven by structural 
phase transformations.

研究分野：金属材料学　放射光材料評価学
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１．研究開始当初の背景 
  本領域発足当初はMgYZn合金の河村ら
による発見を端緒とする一連の実用化を目
指した材料ならびに加工方法の研究が進展
していた。その一方、LPSOの相形成や状態
図に関する基礎知見といった材料の基盤的、
基礎的な研究は応用研究と比較して系統的
に研究がおこなわれているとはいえない状
況にあった。その中で本計画研究は組成と熱
処理あるいはプロセス条件の関数として知
られていた LPSO構造の形成について、実験
ならびに計算状態図の観点からの見通しと、
相変態論の観点からの形成過程の解釈の一
貫性を目指した基盤的研究をおこなうこと
を意図して計画された。 
２．研究の目的 
  本研究の目的は LPSO構造の安定性、安
定条件と LPSO 構造形成過程の動力学を原
子間結合エネルギーの観点、すなわち状態図
的観点から明らかにすることであり、より詳
細には、計算ならびに実験的な手法によるア
プローチを両輪として状態図(安定性、共存）
の観点と、形成過程（相変態動力学）の観点
からの解明を目指した。固相相変態理論によ
る LPSO 形成過程の解明を目指す A02-2 班
に対し、液相、固溶状態が関与する高温での
状態を主な対象として、LPSO構造の安定性
や相あるいは構造としての共存状態および
構造変化を調べ、相補的な成果を検討するこ
とにより LPSO 形成に関する全体像を理解
することを目的とした。 
３．研究の方法 
  本研究は計算と実験を両輪としてその
相補的利用により複雑な現象である LPSO 形
成過程とその相安定性、変態機構を明らかに
するという計算・実験の総合的アプローチを
とった。計算については第一原理計算なら
びに熱力学解析をもとにする CALPHAD 法に
よる検討グループに、現象論的に組織形成
や偏析を計算するグループが加わり、実験に
ついては実験状態図グループ、および LPSO
組織の形成過程や安定性をその場測定によ
って明らかにする放射光その場測定グルー
プで構成した。 
４．研究成果 
本研究では LPSO形成合金系における状
態図の詳細情報確定と拡張を実験状態図、
計算状態図および放射光その場測定の観点
からの総合的な検証をすすめた。MgYZn3
元合金においては固相領域での等温断面の
詳細情報を確定するとともに、TypeIIであ
る MgGdZn での固相における状態図の確
定のための相共存関係の検証をすすめた。
MgYZn の LPSOを含む固相等温断面図では等温
長時間熱処理により組織共存関係を利用し、
特に Y リッチ側での共存関係の明確化や単相
領域の検証などの情報が明らかになった。 
また、TypeII である MgZnGd3 元系での長時間
（LPSO 形成後）の熱処理後の等温断面におけ
る LPSO の組成範囲を明らかにした。凝固過程

における相形成のマクロ組織解析実験および
計算状態図的アプローチによる検討をＭｇＲ
ＥＺｎ系に対しておこなった。LPSO 形成への
計算科学からのアプローチとして、スピノー
ダル不安定性の議論を精密化することを目的
として自由エネルギーの計算をおこなった。
飯久保らの自由エネルギーモデルに基づく不
安定温度の計算では、ｈｃｐ格子内での相分
離がより容易に進行することが明らかとなっ
た。不安定温度（Spinodal など）の評価に加
え、構造相変態による積層欠陥の存在を仮定
する場合としない場合での相分離に関する自
由エネルギー評価から LPSO 組織形成を主導
するエネルギー安定性に関して、クラスタリ
ングと構造相転移の関係についての熱力学的
知見が蓄積された。一方、放射光でのその場
測定では液相が関与する温度域までのその場
測定による評価についてのとりまとめをおこ
ない、さらにその組成における強非平衡状態
からの LPSO 形成過程の実験的検証をすすめ
た。低速の昇温降温その場実験では、LPSO 相
は液相と接して存在すること、凝固時には必
ず過冷却を伴うことなどが明らかとなった。 
一方、強非平衡状態として液体急冷による
アモルファス試料を利用したその場測定実
験では、初期の結晶化 hcp 結晶子が形成さ
れた後、その内部でのクラスター成長、さ
らにクラスターの配列秩序形成という 2 段
階相転移が進むこと、この配列秩序形成の
過程において積層欠陥が導入されることが
明らかとなった。ScientificReports への
投稿に示されたように、結晶化前の構造緩
和状態でも溶質原子のクラスタリングは開
始していることが構造関数 S(q)の検討から
明らかとなった。結晶化後の４５０K 以上
の温度ではｈｃｐの結晶子中にクラスター
が形成、成長する。さらに高温では成長し
たクラスターが面内配列化を起こすととも
に積層欠陥の導入が進む。これは本年度の
自由エネルギー計算による知見とも整合す
る結果であり、最終年度で高濃度領域での
LPSO形成機構に関する計算および実験的な
解明が大幅に進んだと考えられる。高濃度
領域における組織形成としてスピノーダル
的である一方で、組成変調波の形成ではな
く、クラスターイメージでの組織変化とし
て特徴付けられること、クラスターとして
の組織形成がある程度進んだ後に積層欠陥
の導入が進むことが実験的にも示された。
これにより、領域内での電子顕微鏡法など
を中心に進んできた希薄組成領域での LPSO
形成過程とあわせ、シンクロ LPSO 構造の形
成機構についての総合的な理解が大幅に進
んだと考えられる。 
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2013 年 09 月 17 日～2013 年 09 月 19 日 金
沢大学 
㉚M. Ode, S, Shimono, H. Ohtani "Numerical 
prediction of Solute Secregation during 
Rapid Solidification of Mg-Y-Zn alloy 
using phase-field model" The 3rd 
international symposium on Cutting Edge of 
Computer Simulation of Solidification, 
Casting and Refining (CSSCR2013) 2013 年
05 月 20 日～2013 年 05 月 23 日 The 
Swedish-Finnish Cultural Centre, Espo, 
Finland 
㉛徳永辰也、恵良秀則、飯久保智、榎木勝徳、
大谷博司 Scheil-Gulliver モデルに基づく
Mg97An1RE2 合金のミクロ偏析シミュレーシ
ョン 軽金属学会秋期大会 2014 年 11月 15
日～2014年11月16日 東京工業大学大岡山 
㉜飯久保智、阿部皓貴、徳永辰也、大谷博司 
長周期積層 Mg 合金における熱力学的性質 
軽金属学会秋期大会 2014 年 11 月 15 日～
2014年11月16日 東京工業大学大岡山㉝S. 
Iikubo, T. Umebayashi, M. Enoki, T. 
Tokunaga, H. Ohtani "Thermodynamic 
properties in the Mg based alloy having 
long period stacking ordered structure"  
CALPHAD XLIII 2014 年 06 月 01 日～2014 年
06 月 06 日 Changsha, Hunan, China 
㉞飯久保智、阿部皓貴、大谷博 Mg 合金にお
ける LPSO 形成とスピノーダル分解の関連 
日本金属学会秋期大会 2014年09月23日～
09 月 26 日 名古屋大学本山キャンパス 
㉟徳永辰也、恵良秀則、飯久保智、大谷博司 
Scheil の式による Mg97Zn1RE2 合金の凝固偏
析挙動評価 日本金属学会秋期大会 2014
年 09月 23日～2014年 09月 26日 名古屋大
学本山キャンパス 
㊱阿部皓貴、飯久保智、大谷博司 Mg-RE-TM
計におけるスピノーダル分解挙動 日本金
属学会秋期大会 2014 年 09 月 23 日～2014
年 09 月 26 日 名古屋大学本山キャンパス 
㊲ S. Iikubo, H. Ohtani "Thermodynamic 
Properties of the Mg-Gd-Al System"  
LPSO2014 2014 年 10 月 05 日～2014 年 10 月
08 日 Hotel Nikko Kumamoto , Japan 
㊳T. Tokunaga, H. Era, S. Iikubo, H. Ohtani 
"Solidification Simulation of 
Microsegregation Based on the Scheil- 
gulliver Model in Mg97Zn1RE2 Alloys" 
LPSO2014 2014 年 10 月 05 日～2014 年 10 月
08日 Hotel Nikko Kumamoto, Kumamoto, Japan 
㊴H. Abe, S. Iikubo, H. Ohtani "Spinodal 
Decomposition Behavior of the Mg-RE-TM 
Ternary Systems" LPSO2014 2014 年 10 月 05
日～2014 年 10 月 08 日 Hotel Nikko 
Kumamoto, Kumamoto, Japan 
㊵ S. Miura, T. Horiuchi, S. Minamoto 
"Comparison of the phase equilibrium in the 
vicinity of LPSO phases in Mg-Zn-Y and 
Mg-Al-Gd ternary systems" LPSO2014 2014
年 10 月 05 日～2014 年 10 月 08 日 Hotel 

Nikko Kumamoto, Kumamoto, Japan 
㊶奥田浩司 放射光小中角散乱法による
LPSO 構造の評価 応物セミナー表面分科会 
2014 年 07 月 25 日～2014 年 07 月 25 日 東
京大学山上会館 
㊷田中浩登、堀内俊希、奥田浩司、山崎倫昭、
河村能人、小原真司、木村滋 Mg-Zn-Y 合金
に形成される 14H LPSO 組織の変化の放射光
小角散乱法による解析 日本金属学会秋期
大会 2014 年 09 月 23 日～2014 年 09 月 26
日 名古屋大学本山キャンパス 
㊸H. Okuda, H. Tanaka, T. Horiuchi, M. 
Yamasaki, Y. Kawamura, S. Kimura "In-situ 
Multicolor SWAXS Approach to Examine 
Stability and Formation of LPSO structures 
in MgYZn alloys" LPSO2014 2014 年 10 月 05
日～2014 年 10 月 08 日 Hotel Nikko 
Kumamoto, Kumamoto, Japan 
㊹奥田浩司、堀内俊希、田中浩登、山崎倫昭、
河村能人、木村滋、小原真司 Mg-Y-Zn 合金
のシンクロ LPSO 組織の安定性：放射光その
場測定による検討 材工連講演大会 2014 年
10 月 27 日～2014 年 10 月 29 日 京都テルサ 
㊺奥田浩司、堀内俊希、田中浩登、三浦誠司、
飯久保智、山崎倫昭、河村能人 液相を含む
高温域での MgZnY 系シンクロ LPSO の形成過
程と安定性の検討 軽金属学会秋季講演大
会 2014 年 11 月 15 日～2014 年 11 月 16 日 
東京工業大学大岡山キャンパス 
㊻田中浩登、堀内俊希、宮園尚、奥田浩司、
木村滋、山崎倫昭、河村能人 Mg97Y2Zn1 合
金中 LPSO 構造の熱処理変化の放射光による
解析 軽金属学会関西支部若手院生研究発
表会 2014 年 12 月 26 日～2014 年 12 月 26
日 関西大学 
㊼奥田浩司、田中浩登、山崎倫昭、河村能人、
木村滋、小原真司、清水伸隆、五十嵐教之 シ
ンクロ LPSO 組織形成 Mg合金の変態初期過程
におけるクラスター配置の解析 放射光学
会年会 2015年 01月 10日～2015年 01月 12
日 立命館大学草津キャンパス 
㊽ S. Iikubo, H. Ohtani "Thermodynamic 
Properties of HCP Phase in Mg-based 
Ternary System" 6th Asian Symposium on 
Magnesium Alloys（招待講演） 2014 年 12 月
20 日～2014 年 12 月 23 日 Chengdu, China 
㊾H. Okuda, T. Yamamoto, K. Takeshita, M. 
Hirai, S. Sakurai, Y. Kitajima, N. 
Igarashi, H. Ogawa "ASAXS measurements 
with soft (tender) X-rays to control the 
contrast" IUCr2014（招待講演） 2014 年 08
月 08 日～08月 14 日 Montreal, Canada 
㊿H. Okuda, H. Tanaka, M. Yamasaki, Y. 
Kawamura, S. Kimura "Early stage of 
structure change in synchronized 
long-range stacking ordered structures in 
Mg-Y-Zn and related alloy systems" TMS2015
（招待講演） 2015 年 03 月 15 日～2015 年 03
月 20 日 Orlando, FL, USA 
(51)大谷博司 熱力学からみた Mg 基シンク



ロ型 LPSO 構造の形成機構 学振 172 委員会
研究会（招待講演） 2014年09月28日～2014
年 09 月 29 日 名古屋大学 
(52) 奥田浩司、堀内俊希、田中浩登、山崎
倫昭、河村能人、木村滋 シンクロ型 LPSO
構造の発展の放射光その場観察 日本金属
学会秋期大会（招待講演） 2014 年 09 月 23
日～2014 年 09 月 26 日 名古屋大学 (53)奥
田浩司、古原忠、河村能人 Mg 系シンクロ型
LPSO 構造の形成機構 軽金属学会秋季大会
（招待講演）2014 年 11 月 16 日 東京工業大
学大岡山キャンパス 
(54)池田昇平、徳永辰也、恵良秀則、飯久保
智、大谷博司 Mg97An1RE2 合金における凝固
偏析の定量評価 日本金属学会秋期大会 
2015 年 09 月 16 日～2015 年 09 月 18 日 九
州大学 
(55) 飯久保智、大谷博司 18R 構造における
自由エネルギー計算 日本金属学会秋期大
会 2015 年 09 月 16 日～2015 年 09 月 18 日 
九州大学 
(56)S. Iikubo, H. Ohtani "Thermodynamic 
properties in Mg-based Ternary System" The 
10th International Conference on Magnesium 
Alloys and Their Applications 2015 年 10
月 12 日～2015 年 10 月 16 日 Jeju, Korea 
(57)R. Schmid-Fetzer, J. Groebner, M. 
Yamasaki, Y. Kawamura, H. Okuda, S. Miura, 
T. Horiuchi, J.-F. Nie "Thermal stability 
of Mg-Zn-Y LPSO phases and revised 
thermodynamic description of the Mg-Zn-Y 
phase diagram" The 10th International 
Conference on Magnesium Alloys and Their 
Applications 2015 年 10月 12 日～2015 年 10
月 16 日 Jeju, Korea 
(58)F. Miyakawa, K. Ikeda, S. Miura, T. 
Horiuchi, S. Minamoto "The phase 
equilibrium in the vicinity of LPSO phase 
in Mg-Zn-Gd ternary system" The 10th 
International Conference on Magnesium 
Alloys and Their Applications 2015 年 10
月 12 日～2015 年 10 月 16 日 Jeju, Korea 
(59)K. Ikeda, R. Nishio, H. Gao, S. Hata, 
H. Nakashima, S. Miura "Deformation 
behavior of LPSO phase in Mg-Zn-Y alloy by 
four-point bending test using a thin sheet" 
The 10th International Conference on 
Magnesium Alloys and Their Applications 
2015年 10月12日～2015年 10月16日 Jeju, 
Korea 
(60)田中浩登、杉野智裕、奥田浩司、山崎倫
昭、河村能人 MgYZn アモルファス強制固溶
リボンからの LPSO 形成過程の検討 軽金属
学会関西支部若手院生研究発表会 2015 年 12
月 16 日～2015 年 12 月 16 日 大阪府立大学 
(61)池田賢一、西尾理恵、高紅叶、波多聰、
中島英治、三浦誠司 薄片 4点曲げ試験を用
いたMg-Zn-Y系合金の変形挙動の評価 軽金
属学会春期大会 2015 年 05 月 16 日～2015
年 05 月 17 日 東北大学 

(62)大角拓也、瀬尾篤、糸井貴臣、堀内寿晃、
三浦誠司 Mg-Ni-Y 合金に生成する LPSO 相の
構造多形と組成との相関 2 日本金属学会秋
期大会 2015年 09月 16日～2015年 09月 18
日 九州大学 
(63)H. Okuda, H. Tanaka, Y. Kawamura, S. 
Kimura "SWAXS Analysis of LPSO 
Microstructures in MgYZn System" The 10th 
International Conference on Magnesium 
Alloys and Their Applications 2015 年 10
月 12 日～2015 年 10 月 16 日 Jeju, Korea 
(64)田中浩登、奥田浩司、山崎倫昭、河村能
人 急速凝固Mg85Zn9Y6リボンの等速昇温過
程における LPSO 形成過程の In-situ 評価 
日本金属学会秋期大会 2015年09月16日～
2015 年 09 月 18 日 九州大学 
(65)奥田浩司、田中浩登、山崎倫昭、河村能
人  クラスター動力学の観点からの
Mg85Y9Zn6 合金の階層的相変態過程 放射光
学会年会 2016 年 01 月 09 日～2016 年 01 月
11 日 東京大学柏キャンパス 
(66)H. Okuda, H. Tanaka, M. Yamasaki, Y. 
Kawamura, H. Kimizuka, M. Tabuchi 
Hierarchical Phase Transformation of Long 
Period Stacking Ordered International 
Workshop on Multiscale Computations on 
Mechanical Properties（招待講演） 2015
年 10 月 13 日～2015 年 10 月 14 日 Sendai 
International Center 
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