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図 4  (a) 450℃、(b) 550℃処理材で観察されたラウエスポットの例。スケールバーは 1deg.を示す。 
 
 
今今後後のの課課題題：： 
（１） 今回の試料では、板厚方向に複数の結晶粒が存在するため、差分マップだけで結晶マッピ

ングを行うことはできなかった。本アプローチ法による迅速・簡便な結晶粒マッピングの

可能性を検証するためには、（特に板厚方向に）粗大粒だけからなるモデル試料、での検証

が必要になる。 
（２） また、試料を回転させながら多数結晶粒からのラウエパターンを測定し三次元で結晶粒の

マッピングを行う手法は、放射光や実験室 X 線源で報告されている[5]。但しこれらの測定

法では、結晶粒のサイズの上限が数 1000 個であり、かつ、三次元で結晶粒のマッピング像

を計算するのに場合によっては 10 時間以上の時間を要する。そのため、様々な条件で処

理した多数の試料、大きな試料を迅速・簡便に結晶粒マッピングすることは現状困難であ

る。さらに試料を回転させて測定するため計測時間そのものも長時間になる。そのため、

迅速・簡便に結晶粒マッピングするためには、結晶粒サイズが限られている試料等に限定

するなどの制約条件をつけて、多数結晶粒からのラウエパターンの高速解析を行うことが

必要と考える。 
 
上述したように、本研究の目的は、試料内部の結晶粒マッピングを簡易・迅速に行う手法の検討

であった。これは、実際のプロセス開発を迅速に進めるためには、短時間で多くの N 数の試料に

ついてスクリーニングを行い方向性を決めることが重要であるからである。上述した（２）のアプ

ローチについては既に多くの研究がなされておりその手法についてほぼ確立されている。そこで、

X 線回折を用いた計測法については、今後も（１）のアプローチについて適切な方法の検討を進め

ていきたい。 
 さらに、上記（１）、（２）は X 線回折測定の結果だけから、迅速・簡便に結晶粒マッピングす

ることを想定しているが、実試料の解析の観点からは、他の相補的な測定法で得られた結果（例え

ば、試料断面の EBSD 観察 [2] ）を取り込んだ複合的な解析も合わせて検討していく。 
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複写機に用いられる導電性発泡ゴムの電気特性を高度にコントロールする技術を開発するため

に、2 つの高分解能位相コントラスト X 線 CT 法を用いて、配合されているポリマーの三次元的な

モルフォロジー観察が可能であるのか検証した。走査型高分解能微分位相 X 線 CT 法を検証した

が、長時間測定における試料ドリフトの影響および電子ビームの軌道変動の影響により十分な検

証ができなかった。一方、Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法により、導電ゴム材料に配合された

ポリマーの三次元でのモルフォロジー観察することができた。今後、導電ゴム材料の機能向上お

よび機能メカニズムについて新たな知見が得られることが期待される。 
 
キキーーワワーードド：： 位相コントラスト、ゴム、モルフォロジー 

 
背背景景とと研研究究目目的的：： 
ゴム材料は様々な分野で応用され、我々の生活にとって欠かすことができない重要な役割を担

っている。ゴム材料における主な成分はポリマーであるが、通常は 1 種類のポリマーだけでなく、

用途や機能に合わせて複数のポリマーがブレンドされ、その配合比率だけでなくモルフォロジー

が各種物性に大きな影響を与えている。例えば、複写機に用いられる現像ローラーや転写ローラ

ーには、非導電性ポリマー中に導電性ポリマーをブレンドした導電性発泡ゴムが用いられるが、

その物理特性や電気特性に応じて印刷品質や解像度などに大きな影響を与える。過去、我々はこ

れらローラーの電気特性に影響与える因子として、ゴムの発泡度と電気特性の関係について

SPring-8 の高分解能 X 線 CT 法を用いて調査してきた。図 1 にその結果の 1 例を示すが、発泡部分

の粒径や連結度が比誘電率などに関係することが分かってきた。しかし、高度に電気特性をコン

トロールするためには、導電ゴム材料に使用される導電性ポリマーのモルフォロジーを精密にコ

ントロールする必要があると考えた。 

 
図 1 高分解能 X 線 CT を用いた比誘電率が異なる導電ゴム材料の観察結果。 

(a)比誘電率が高い導電ゴム材料、(b)比誘電率が低い導電ゴム材料。 
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一般的にゴム材料のモルフォロジーの観察は、電子顕微鏡を用いてゴム材料を染色することに

よって行われる。しかし、導電性ポリマーは配合量が他のポリマーに比べて少なく、電子顕微鏡に

よる二次元観察では島状のドメイン構造として観察される。そのため、そのドメイン構造が三次

元的にどのような電気的ネットワークパスを形成しているのか調べることができない。一方、X 線

CT 法は三次元構造観察において非常に強力な手法であるが、導電ゴム材料に配合されるポリマー

の密度差が小さすぎて吸収コントラスト像では観察することができない。 
そこで、本研究ではポリマーブレンド系における三次元的なモルフォロジー観察を行うために、

高分解能位相コントラスト X 線 CT 法の検討を行った。 
 
実実験験：： 
高分解能位相コントラスト X 線 CT 法の有用性を検討するために、導電ゴム材料は発泡させず

加硫したものを用いた。導電ゴム材料には、2 種のジエン系ポリマーに導電性を付与するためのポ

リエーテル系ゴムを配合した。 
高分解能位相コントラスト X 線 CT 測定は、SPring-8 BL47XU にて実施した。ポリマー間の僅か

な密度差を観察できるか検討するにあたり、位相コントラスト X 線 CT 法として走査型高分解能

微分位相 X 線 CT 法[1]および Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法[2]の 2 つの方法を検討した。実

験に用いたフレネルゾーンプレートの最外輪幅は 100 nm である。 
走査型高分解能微分位相 X 線 CT 法は、X 線が透過する際に試料の屈折率に応じてわずかに変

化したビームの位置変化を検出する手法である。また、Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法は、フ

レネルゾーンプレートの後焦点面にλ/4 位相変化させる位相板を設置することで、試料を透過し

た X 線の位相変化を強度変化として検出する手法である。 
 

表 1 測定条件 
項目 走査型高分解能微分位相 X 線 CT 法 Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法 

X 線エネルギー 8 keV 8 keV 
露光時間 80 msec 250 ms 

走査ステップ 25 nm/step - 
ステップ数 5000 - 
投影数 900 3600 

空間分解能 約 100 nm 約 100 nm 
 

 
結結果果おおよよびび考考察察：： 
走査型高分解能微分位相Ｘ線 CT 測定によって得られた再構成像を図 2 に示す。図 2(a)で見られ

る白い粒状の物質は、ゴムに配合された酸化亜鉛である。酸化亜鉛に着目すると、通常は図 3 に

示すように球状に観察される酸化亜鉛が三角形のような形状を示している。酸化亜鉛がこのよう

に観察されるのは、試料が温度変化や振動することに起因するアーティファクトによるものであ

る。そこで、試料のマウント方法について、静電気の効果のみで固定する、接着剤で固定する、両

面テープで固定するなど種々検討したが、約 2 時間の計測時間中に試料ドリフトを抑制する方法

を確立することができなかった。一方、マトリックス部分に観察されるドメイン状の構造は、ブレ

ンドされたポリマーのモルフォロジーが観察されていると考えられた。しかし、試料ドリフトの

影響により明瞭に観察されていない。また、バックグラウンドにコントラストを合わせた再構成

像を図 2(b)に示すが、周期的なリング状の像が見られる。この影響により、再構成像の二値化が困

難であった。そこで、原因を追究するために計測条件やセッティングの見直しなどに 1 日以上時

間を費やし条件検討したが、最終的に加速器部門と話をした結果、当時、地震の発生および別ビー

ムラインにてキッカーマグネットが使用されているため、電子ビーム軌道が周期的に大きく変動

していることが原因であると推定された。走査速度などの測定条件を色々と検討することによっ

て、リング状の像の周期を変えることができたが、抜本的に影響を受けない条件を見出すことが

できなかった。 
以上より、長時間測定による試料ドリフトおよび電子ビームの変動により、走査型高分解能位

相 X 線 CT 測定の有用性を十分に検証できなかった。 
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図 2 導電ゴム材料を走査型高分解能微分位相 X 線 CT 測定することによって得られた再構成像。

(a)導電ゴム材料にコントラストを合わせた再構成像、  
(b)バックグラウンドにコントラストを合わせた再構成像。 

 
別日程にて Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法の実験を行った結果を図 3 に示す。走査型高分解

能微分位相 X 線 CT 法に比べ明らかに高コントラストな再構成像を得ることができ、導電ゴム材

料に配合された 3 種のポリマーを区別してモルフォロジーを観察することができた。再構成像に

おける黒と濃灰色のドメインが 2 種のジエン系ゴムであり、薄灰色のドメインがポリエーテル系

ゴムであると配合比から推定された。 
 

 
図 3 導電ゴム材料を Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 測定することによって得られた再構成像 
 
そこで、ポリエーテル系ゴムのみを二値化し得られた三次元像を図 4 の上段に示すが、ポリエ

ーテル系ゴムを配合した体積分率と一致していた。また、二次元での再構成像では孤立のドメイ

ンとしてしか見えないポリエーテル系ゴムが三次元的にネットワークを形成していると考えられ

た。そこで、三次元的なネットワークを調べるために、クラスタラベリングを行い体積の大きい構

造から 4 つ表示させたものを図 4 の下段に示す。図からも明らかなように、ポリエーテル系ゴム

が三次元的なネットワークを形成し、ポリエーテル系ゴムのドメイン構造の繋がり方や大きさが

導電ゴム材料の電気特性に影響している可能性を見出すことができた。 
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図 4 （上段）ポリエーテル系ゴムを二値化し得られた三次元像、 
（下段）ポリエーテル系ゴムをクラスタラベリングし体積の大きい構造から 4 つを表示。 

 
ままととめめとと今今後後のの課課題題：： 
今回、2 種類の高分解能 X 線 CT 法を用いて、導電ゴム材料におけるポリマーの三次元モルフォ

ロジー観察について検討した。今回の実験では、電子ビーム軌道の変動が大きく走査型高分解能

微分位相 X 線 CT 法の有用性を検証することができなかった。一方、Zernike 型高分解能位相 X 線

CT 法では、導電ゴム材料に配合した 3 種のポリマーを区別してモルフォロジー観察することが可

能であることが分かった。導電性ポリマーであるポリエーテル系ゴムのみを二値化し三次元的な

ネットワーク構造を調べた結果、ポリエーテル系ゴムのドメインの繋がり方や大きさが導電ゴム

材料の電気特性に影響している可能性を見出すことができた。 
今後、Zernike 型高分解能位相 X 線 CT 法は位相感度の線形範囲が狭いと一般的にいわれている

ため、今回検証できなかった走査型高分解能微分位相 X 線 CT 法の有用性を確認したい。また、

これら高分解能位相コントラスト X 線 CT 法を活用することで、導電ゴム材料の機能向上および

機能メカニズムについて新たな知見が得られると期待される。 
 
 
参参考考文文献献：： 
[1] A. Takeuchi et al., Rev. Sci. Instrum., 83, 083701 (2012). 
[2] H. Kishimoto et al., Polymer Journal, 45, 64 (2013). 
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軟軟 X 線線ナナノノビビーームム走走査査型型 XMCD にによよるる Nd-Fe-B 系系焼焼結結磁磁石石のの結結晶晶方方位位

とと磁磁区区構構造造のの関関係係解解析析 
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Nd-Fe-B 系焼結磁石において結晶方位と磁区構造の関係を明らかにすることを目的とし、配向

方向に平行な面において電子線後方散乱回折（EBSD）と BL25SU の軟 X 線磁気円二色性（MCD）

顕微鏡装置による磁区観察を同位置で行った。熱消磁状態では多くの領域において多磁区粒子と

なっており、磁区は隣接する粒子をまたがって連続する場合が多いことがわかった。また、観察面

に対し平行な磁場中で明瞭な磁区構造変化を得ることに成功した。その結果、粒子の磁化容易方

向と印加磁場の角度差が大きい場合には磁壁移動が妨げられる可能性があることを示した。 
 
キキーーワワーードド：： 永久磁石、Nd-Fe-B、磁区、結晶方位、磁気円二色性 

 
背背景景とと研研究究目目的的：： 
電気自動車（EV）やハイブリッド自動車（HEV）の世界的な市場拡大に伴い駆動用モータ市場

も成長が見込まれており、これらに使用される Nd-Fe-B 系焼結磁石には高温環境下でも利用でき

る高耐熱材料が必要とされている。耐熱性を向上させる一つの方法として保磁力の向上があり、

Dy や Tb といった重希土類元素を添加することで保磁力を増大させ、高温での不可逆熱減磁を抑

制することが行われている。しかしながら重希土類元素は資源リスクの高い原料として認識され

ており、これらの使用量を削減したうえで高保磁力・高耐熱性を有する磁石材料に対する要望が

強い。 
Nd-Fe-B 系焼結磁石の保磁力は主相である Nd2Fe14B 化合物粒子の配向度に強く依存し、配向度

が低下するほど保磁力が増加することが経験的に知られてきた[1]。Dy、Tb の添加による保磁力増

加が Nd2Fe14B 化合物粒子の Nd を Dy や Tb で置換することで異方性磁場を向上させているのに対

し、配向度が変化した場合の保磁力増加は組織に由来する粒界付近の磁区構造変化によるものと

予想されている。配向度による保磁力変化のメカニズムを解明できれば、高保磁力化のための組

織制御手法の提案につながり、重希土類元素の使用量削減に貢献できる。 
著者らは結晶方位と磁区構造の関係を実験的に評価するため、走査電子顕微鏡／電子線後方散

乱回折（SEM/EBSD）により試料表面の結晶方位データを取得し、同位置で磁場印加可能な磁気光

学カー効果顕微鏡による磁区観察を行ってきた[2]。研磨した表面層は磁石内部よりも低保磁力で

あるが、表面層の保磁力と磁石内部の保磁力には相関があることが示唆されており[3]、表面層の

磁区構造と組織の関係から磁石内部の保磁力機構を推定できる可能性がある。配向方向に平行な

面の磁場中磁区観察により、磁区構造変化と結晶方位の関係を解析することに成功したが、磁気

カー効果顕微鏡では一部の観察領域で十分な偏光が得られないために明瞭な磁区コントラストが

得られず、解析が困難な問題があった。 
本研究の目的は、Nd-Fe-B 系焼結磁石研磨面において観察領域全体における明瞭な磁区コント

ラストを得るとともに、結晶方位と磁区構造の関係および磁場による磁区構造変化を明らかにす

ることである。 
 
実実験験：： 
磁区構造評価の実験には BL25SU に設置した軟 X 線磁気円二色性（MCD）顕微鏡装置を用いた。

試料表面にビーム径約 φ100 nm に集光した円偏光軟 X 線を照射し、試料を走査することでマッピ
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