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研究成果の概要（和文）：原子炉で使用される構造材料の劣化を評価するための新しい手順を検証しました。三
次元アトムプローブトモグラフィー(APT)は、ナノメートルサイズで元素の空間分布を測定できる分析手法です
が、構造材料の分析では、元素の偏りに加えて、結晶方位の情報が重要になります。試料を特定の方向から採取
することにより、APTだけを利用した場合でも、ひずみを有する鉄鋼材料であっても試料の結晶方位を同定し、
元素偏析の異方性を分析できることを示しました。また、材料中で転位ループを介して複数の元素が集合する現
象を観ることに成功しました。

研究成果の概要（英文）：We developed a new procedure for evaluating the degradation of structural 
materials used in nuclear reactors. Three-dimensional atom probe tomography (APT) is an analytical 
technique that can measure the spatial distribution of elements on a nanometer scale, but in 
addition to the elemental distribution, crystal orientation is important when analyzing structural 
materials. By taking samples from a specific direction, we have shown that even when using APT 
alone, the crystal orientation of a sample can be identified and the anisotropy of elemental 
segregation can be analyzed in steels. We also succeeded in observing the aggregation of multiple 
elements through dislocation loops in the reactor pressure vessel model material.

研究分野：原子力学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
APTの誤差の原因となる元素や方位による蒸発率の違いと再構成の最適化に迫ることを目指して研究に着手しま
したが、結果的に原子炉構造材料の転位ループへの偏析を分析するのに適したプラクティカルな測定手順を考案
できました。
高額装置を使った顕微鏡技術は年々ブラックボックス化しています。今回のプロジェクトは装置開発や共同利用
管理に加わっていない一般ユーザの立場から分析手法を見直して、装置の改造等を経ずに希望する分析手法を見
出したという点に社会的な意義があります。
研究には国内外の複数の大学・研究機関からの社会人博士学生等も参画し、質の高いユーザとなるための研鑽を

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 

APT は先端を数十ナノメートルまで細くした針状の試料に高周波数パルス電圧を加え、試料
表面の原子をひとつずつ電解蒸発させて二次元スクリーンで検出し、検出位置、検出タイミング、
イオンの飛行時間等の情報を取得し、コンピュータを用いて試料中の原子の座標を再構成する
という顕微鏡法である。ナノメートルの空間分解能で元素分布を取得できるので、原子力材料に
特有なナノスケールの劣化挙動の評価に利用されることに加え、半導体等の研究開発にも使わ
れている。アクティブに利用されている APTは世界に 100台程度しかなく、装置及び材料毎に
分析手順がブラックボックス化しやすいという背景がある。 
原子力材料における研究開始当時の観察技術の限界は、微細な転位ループに溶質原子が偏析
する現象を捉えられるか、という課題であった。これを突破するためには、①最新の走査透過電
子顕微鏡／特性エックス線分析を使った試料作製・観察法を精緻化するか、②既に実用化の域に
達していた APT の使い方を工夫して結晶方位と局所的な濃度分布の偏りを同時に計測するか、
のいずれかが求められた。後者は結晶構造にひずみが少ない半導体分野では既に実用化できて
いたが、原子力材料での適応例はなかった。 
 
 
２．研究の目的 
 
分かりやすい目標として「直径 2 ナノメートル程度の円盤状のナノ組織を同定して定量化し、
その配向性を分析する手法を開発する」を掲げた。そのために、 
・ 二次元的に元素が偏析している試料を作成し、それを APTで測定すること 
・ 試料の結晶構造の特徴をなるべく残した形で再構成し、原子マップの座標軸の結晶方位を特
定すること 
・ 溶質原子が偏析している面を特定し、偏析面に沿って元素分布を定量化すること 
というマイルストーンが特定された 
 
 
３．研究の方法 
(1) 供試体の作成 
予備的な検討の結果、Fe-1.4wt.%Mn合金および Fe-1.4wt.%Mn-0.6wt.%Ni合金を選定した。供
試体は、ほかの参照材と共に、東京大学大学院工学系研究科原子力専攻の重照射損傷研究設備の
ビームライン５を利用して照射試験に供した。2.8 MeV の鉄イオンを 400 ℃ で 3 dpa まで照
射して、大きさ 20 nm 程度の転位ループを成長させ、そこに Mn や Ni などの溶質元素が偏析
することを期待した。 
当初は、供試体の様々な方位から APT 用の針状試料を採取して、原子マップに見られる円盤
状の析出物のサイズ分布と Z 軸と対応する結晶方位の関係を統計学的に比較することで、結晶
方位が解像度に与える影響を統計的に取得する計画であった。しかし、予備試験の結果から、
APT 設置場所における作業時間の制約を踏まえると、微細な解像度の違いを統計学的に評価で
きる数のナノ構造を観察することが難しいことが明らかになった。加えて、元素による電解蒸発
率の違いに起因するアーティファクトが予想以上に大きいことも明らかになった。 
そこで方針を変更し、照射欠陥に起因する二次元的な偏析を分析するのに適した Z 軸の方位
を理論的に決定することにした。APT 試料の結晶
方位を把握するためには[110]または[200]等の極点
を二つ以上得ることが好ましい。微量元素の質量分
析精度を上げるには、APT の設計においてリフレ
クトロンを用いて飛程を長くした方が良いが、これ
にはスクリーン上に投影できる立体角は小さくな
るという副作用もある。試行錯誤した結果、体心立
方構造を有する鉄鋼材料の場合、図 1のように(110) 
及び (101 )が作る極点を検出することができるの
で、試料を(211 )面から垂直に試料を採取すると良
いことが分かった。あらかじめ後方散乱電子パター
ンで試料の結晶方位を同定し、集束イオンビーム加
工装置(FIB)で針状試料を作成する手順を確立し
た。これにより原子マップの Z 方向が(211)と概ね
一致する。XY方向の結晶方位は、極点図から(211)
と垂直になるように求めることができる。 

 
図 1 観察に適した極点図の例 



溶質原子の偏析サイトとなる転位ループのサイズや数密度を知るために、同じ試料から透過
電子顕微鏡(TEM)用の試料も作成した。TEM 試料は FIB でリフトアウトしてモリブデンメッシ
ュへ接着し、厚さ 100 nm 程度まで薄膜化したのち、短時間の電解研磨を加えることによって加
工層を除去した。 

 
(2) APT観察と TEM観察 

APT の観察は、日本原子力研究開発機構の新型転換炉原型炉ふげんの敷地内に設けられたホ
ットラボを利用し、AMETEK社の LEAP 3000XSiを使って実施した。 
データの再構築はこの装置において規範的とされる手順に準じたが、試料先端の曲率半径の
推定値が原子面の歪みに与える影響が大きいことが分かった。そこで、この値を変えながら、試
行錯誤で低次の軸方向に沿って原子が平行に配置されていることを確認する手順を確立した。
当初の期待通り、Fe-Mn 合金からは板状の Mn 濃化が、Fe-Mn-Ni 合金からは円環上の Mn 及び
Niの濃化が、それぞれ確認された。 

TEMの観察は、長岡技術科学大学の分析計測センターを利用し、JEOL社の JEM-2100F を使
って実施した。鉄基合金中の転位ループには、バーガースベクトルが b=<100>の型と、b=1/2<111>
の型があることが知られているが、今回の供試体からは両方の型が観測された。 
 
 
４．研究成果 
図 2 は、Fe-Mn-Ni 合金において溶質原子濃度の高い場所を図示したものである。濃化領域の
多くは円弧状をしており、円弧を含む面は <111>または<100>のいずれか一つと概ね一致するこ
とが明らかになった。この合金では、円弧を転位ループの一部だと仮定した際の数密度、おおよ
そのサイズ、及び 二つの転位ループ型の割合は、TEM観察の結果と概ね一致した。したがって、
これらの濃化は転位ループへの溶質原子の偏析であると判断するのは合理的である。転位ルー
プの面に沿って二次元的に濃度プロファイルを示したのが図 3である。この箇所に限らず、ほぼ
すべての円弧状のナノ構造において、Niが円弧の内側に、Mnが円弧の外側に濃化する傾向が認
められた。このことはループ状の転位に対して、Mn 原子と Ni 原子が異なる親和性を有するこ
とを示している。 

 

 
図 2. 照射された Fe-Mn-Ni合金におけるMn＝3.34% (黄色) と Ni=2.58%(緑)の等濃度面。 

1, 3は<100>面、2, 4~9は<111>面とほぼ平行である。 
 

 
図 3. NiとMnの濃化位置の違い 
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