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研究成果の概要（和文）：我々は照射損傷研究において新しい研究手法を提案する. 組成勾配を有するFe-Cr単結晶薄
膜を超高真空中で電子ビーム蒸着により作製し, 475℃で2.4MeVのCu2+イオンを照射した。カー効果顕微鏡を用いて磁
化過程に与える照射効果を調べた. 照射領域と未照射領域の境界でスパイク磁区が観察され, スパイク磁区が消滅する
臨界磁場は, 9%Cr組成以上で増加した. 本研究により, 照射関連研究へのコンビナトリアル手法の有用性と, 磁気計測
に基づく非破壊脆化評価の可能性を示すことができた.

研究成果の概要（英文）：We propose a new approach for the study of irradiation degradation. An Fe-Cr singl
e crystal film with Cr concentration gradient prepared by electron beam deposition in UHV and irradiated b
y 2.4MeV Cu2+ ions at 475C.  Irradiation effects on magnetization process were investigated using a Kerr m
icroscope.  Spike domains were observed at the boundary between irradiated and unirradiated regions, and t
he critical magnetic field where the spike domain disappears increased above the Cr concentration of 9%. T
his study shows the usefulness of combinatorial approach for the study of irradiation phenomena and demons
trates a feasibility of magnetic nondestructive evaluation of the embrittlement.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
近年, 各種社会基盤構造物の高経年化に伴

い, 劣化機構の解明と構造材の健全性評価技
術の開発が求められている. 原発プラントで
は圧力容器(RPV)鋼の中性子照射脆化の進行
が懸念され, 的確に予測する上で脆化機構の
解明が重要となる. また, RPV のクラッドや
冷却配管では Fe-Cr合金が用いられているが,
そこでは熱と照射の複合効果による脆化が
問題となる. 機器構造物を壊さず脆化評価で
きる非破壊評価法の開発が求められている. 
我々は先行研究で, Fe-20%Cr 合金について

500℃熱時効実験を行い, 硬度と磁気ヒステ
リシス曲線の保磁力とが比例関係にあるこ
とを見出し, 磁気計測が熱脆化の非破壊評価
に有力と考えている. 一方で, これまで磁性
に与える中性子照射効果の系統的研究は無
かった. 中性子照射には原子炉の活用が不可
欠で, さらに放射化試料が扱えるホットラボ
施設での特性評価が必要となり, 実験が大規
模で自由度が低いため系統的実験は難しい. 
これらを解決し, 系統的研究を可能にさせる, 
コンビナトリアル型研究を新しく提案する.  
 
２．研究の目的 
コンビナトリアル型研究とは, 試料作製と

特性評価を高効率・高精度に行う強力な研究
法で, 医薬品や機能性材料の開発で威力を発
揮している. 従来型の照射損傷研究では, 試
料組成や照射量などの実験条件の異なる試
料を 1 つずつ作製して照射前後で個々の特性
を 1 つずつ調べていた. これに対しコンビナ
トリアル法では, 多条件の試料を一度に作製
し,一度に特性評価を実施する. そのような
実験を実現するために本研究では, (A)重イ
オン照射：中性子照射と似たカスケード損傷
が生じる一方, 試料が放射化しない, (B)単結
晶薄膜：侵入深さの短い重イオン照射でも試
料全体が損傷して特性評価が容易で, さらに
単結晶を用いることでメカニズムの解釈が
容易になる, (c)主に磁気特性の評価：非破壊
評価への応用の可能性, の 3 つを組み合わせ
たコンビナトリアル型実験を実施する. この
研究法の有用性を示すとともに, 鉄系合金の
照射脆化の非破壊評価法での磁気計測の適
用可能性について考える.  
 
３．研究の方法 
(1) 単結晶薄膜試料の作製 
本研究では,コンビナトリアル型実験を可

能とする単結晶薄膜作製装置を新しく開発
した. 装置は成膜室（到達真空度 2×10-7Pa）
と導入室の 2 つのチャンバーからなり, 前者
は 3 連式の電子ビーム蒸着装置（e-gun）, ラ
ンプ加熱機構, 直線駆動シャッターを有する.  
これらを駆使することで組成勾配を有する

試料を作製することができる . 例として
Fe-Cr 合金の実験手順の模式図を図 1 に示す. 
まず, MgO, Fe, Fe-13%Cr の素材を 3 連式
e-gun のハースに入れた . 超高真空中で
MgO(001)単結晶基板上に MgO を電子ビーム
蒸着し, その後, 直線駆動シャッターを動か
して膜厚が 10nm から 0nm まで傾斜するよう
に Fe を蒸着した（図 1(a)）. 次に, 作製した
Fe の傾斜膜とあわせた膜厚が 10nm になるよ
うにシャッターを逆向きに動かし, Fe-13%Cr
を蒸着した. これを 3 回繰り返して全体の膜
厚を 30nm とした. 蒸着時の基板温度は室温
とし, 蒸着後に Fe と Cr の固溶温度領域の
600℃で10分間熱処理した. 6層を相互拡散さ
せることで組成勾配を持つ(001)単結晶合金
薄膜を作製した（図 2(b)）.   
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 コンビナトリアル型実験の一例 
 
 
(2) 重イオン照射実験 
重イオン照射は, 九州大学応用力学研究所

のタンデム型加速器を用いて実施した. 高温
でのコンビナトリアル型照射実験を実施す
るために, セラミックヒータを入れた試料ス
テージを新しく開発した（図 2）. ステージ
上に単結晶薄膜試料とメタルマスクを固定
して, 照射場実験用の小型引張試験機の片方
のチャック部に装着し,もう片方には照射用
シャッターを装着して, それらを照射チャン
バー内に設置した. 試料ステージの移動とシ
ャッターによる遮蔽を組み合わせることで, 
照射量の制御が可能となった.  
本実験では加速電圧 2.4MeV の Cu2+イオン

を 475℃で照射した. 照射損傷量は SRIM コ



ードを用いて計算し, 残留 Cu イオンの影響
が無いことを確認した. 直径 150μmの穴を中
心間距離 400μm 間隔で並べたメタルマスク
を使用して, マスク上から照射した実験の模
式図を図 1(c)に示す. 後で示すように, この
手法で, 薄膜試料の中に直径 150μmの円内部
の照射領域とそれ以外の未照射領域を同時
に作製することができた.   
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 開発した重イオン照射用ステージ 
 
 
(3) 構造・特性評価 
電子線, 偏光した可視光線, X 線, 陽電子線

などを用いて, 様々な構造・特性評価を行っ
た. 図 1(c)の薄膜試料に対して, 電子線マイ
クロビームアナライザを用いて調べた Cr 組
成分布を図 3 に示す. 横軸は薄膜上の基準位
置からの距離を表しており, 約 3.5mmの間で
Cr 組成が 0~13%の範囲で直線的な勾配を持
つ試料が作製できたことを確認した.  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 3 Cr 組成の分布 

 
コンビナトリアル型の磁気特性評価とし

て, カー効果顕微鏡（ネオアーク社製）を用
いて磁区観察を行った. この顕微鏡は, 偏光
した可視光が強磁性体表面で反射する際に
偏光方向が回転する現象を利用しており, 磁
化方向の違いにコントラストをつけ観察で
きる. この手法と組み合わせることで, 様々
な Cr 組成で照射領域と未照射領域の磁区を
一度に調べることができる（図 1(d)）. 本実
験ではヘルムホルツコイルを用いて, 磁化容
易方向の[100]に, 最小0.5Oe幅で±100Oe範囲
で磁場を印加した. 各磁場での磁区画像を保

存し, 磁化過程での磁区構造の変化挙動を調
べた.  
また, マクロな磁気特性として VSM によ

る磁化曲線の計測や, X 線回折による単結晶
化の確認, 一部の純鉄単結晶試料については, 
産総研の陽電子ビームラインを用いた寿命
測定を実施した.  
 
(4) 中性子照射実験 
重イオン照射実験と並行して, 中性子照射

実験を実施した. 東北大学金研の共同利用研
究の枠組みでベルギーBR2 炉により照射し
た, 純鉄および Fe-CuなどのRPVモデル合金
試料について磁気計測を実施した.  
 
４．研究成果 
ここでは, コンビナトリアル型研究の代表

的な成果として, Cr 組成が 0%から 13%の傾
斜を有する Fe-Cr 合金の磁区観察の結果をま
とめる（雑誌論文①）. 図 4 に Fe-13%Cr 合金
の領域の磁区観察の結果を示す. 点線内部が
照射領域, 外部が未照射領域で, 幾つかの磁
区の磁化方向を白い矢印で示した. 負の飽和
状態から磁場を正方向に印加した場合, 磁場
9Oe では単磁区であるが（図 4(a)）, 9.5Oe で
下向きの新しい磁区が生じた（図 4(b)）. 磁
区成長の様子から, 新しい磁区は照射領域の
外部から発生したものと考えられる. 磁場を
さらに印加すると細かな磁区構造となり（図
4(c)）, 20 Oe では照射・未照射の境界域でス
パイク状磁区が残り（図 4(d)および(f)）, そ
れ以上の磁場で単磁区となった（図 4(e)）. 単
磁区→多磁区の臨界磁場 H1 および多磁区→
単磁区の臨界磁場 H2 は, それぞれ 9.5 Oe お
よび 22 Oe と見積もられた. さらに, 正の飽
和状態から磁場を減少させた場合でも観察
し, 0%から 13%Cr の Fe-Cr 合金の正負の臨界
磁場の平均値を求めた.  
図5にFeリッチ側のFe-Cr二元系状態図に, 

臨界磁場H1, H2を重ねて整理した. Fe-Cr合金
は, スピノーダル分解を示す典型的な二元系
合金として研究がなされてきたが, 実験での
検証が難しい低温度・低 Cr 組成域の状態図
は今も論争が続いている. 図 5 の点線は従来
の状態図の二相分離線で, 低温まで二相分離
が生ずると言われていた. それに対して実線
は最近の実験報告で, 9%Cr 組成付近を境と
して高 Cr 組成側では二相分離するが, 低 Cr
組成側では二相分離でなく規則化すると報
告されている. 図 5 で臨界磁場 H1 に顕著な
Cr 組成依存性は見られないが, H2については
9%Cr 付近を境として大きく異なる挙動を示
している. 即ち, 規則化領域の低 Cr 側では
H2 の値は小さく Cr 組成依存性も少ないが, 
二相分離領域の高 Cr 側では H2の値が大きく
増加している.  
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図 4 Fe-13%Cr の照射・未照射域の磁区 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 状態図と各 Cr 組成での臨界磁場の関係 
 
 

Fe-Cr 合金の磁性に与える照射効果のメカ
ニズムは, 状態図と対応させることで次のよ
うに考察される. 多磁区から単磁区構造にな
る際, 照射・未照射の境界領域にスパイク状
磁区が残留し, 特に 9%Cr 以上でその安定性
が増して臨界磁場 H2 が増大した. スパイク
状磁区は非磁性介在物周辺や結晶粒界でよ
く見られる. 前者では介在物境界での磁気モ
ーメントの有無により, 後者では結晶粒界で
の容易磁化方向の違いにより磁極が発生す
るため, スパイク状磁区が安定化する. 照射
領域では空孔クラスターや転位ループ等の
照射欠陥が形成するが, それらの挙動の急激
な組成依存性の報告は知られていない. この
ことから, 約 9%Cr を境として高 Cr 組成の合
金では照射により二相分離が進み, 主にそれ
が照射・未照射境界で磁化の大きさや向きの
違いを引き起こし, スパイク状磁区の安定性
が増した可能性が考えられる.  
並行して行った実験において, 我々は, 高

Cr 組成の Fe-20%Cr 単結晶薄膜において重イ
オン照射による保磁力の増加を確認してお
り, 二相分離の照射促進現象の可能性を見出
している（雑誌論文②）. 今回のコンビナト
リアル型研究の実施により, 9%から13%Crの
範囲の Cr 組成の合金でも同様の現象が初め
て確認された. 一方, 9%Cr 以下でも照射・未
照射境界でスパイク磁区が生じることから
照射効果は存在すると言える. 9%Cr 以上の
場合と比べて臨界磁場は小さく, その境界は
最近の状態図から予想される二相分離の有
無と対応することがわかった.  
以上のように照射による Fe-Cr 合金の磁性

の変化が確認され, 照射脆化の磁気的非破壊
評価の可能性を示すことができたが, 9%Cr
付近を境に磁化過程の振る舞いが異なるこ
とから, 評価対象となる材料の Cr 組成に十
分注意を払う必要がある. 磁性変化の主因と
して考えられる二相分離の照射促進に関し
ては, 組織の直接観察を行っておらず今後の
課題と言える. また, 本研究では照射効果の
素過程を調べるため単結晶薄膜を利用した
が, 炉内構造物として使われる実用合金はす
べて多結晶であるため, 多結晶状態に起因す
る性質についても今後検討する必要がある. 
以上の研究成果の他に, 陽電子 μ ビームを

用いたコンビナトリアル型研究の提案（学会
発表①②）や, 中性子照射したバルク材の磁
気特性と初期転位組織との関係の解明（論文
発表④）などで成果をあげることができた.  
本事業において, 照射損傷研究におけるコ

ンビナトリアル型研究を初めて提案・実施し, 
その有用性を示すことができた. この研究を
展開させることで, 脆化機構のさらなる解明
と非破壊評価法の構築に役立てることがで
きる.  
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