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研究成果の概要（和文）：軽水炉発電の安全性を確保する上で最重要の問題の一つに、圧力容器

の照射脆化が挙げられる。脆化による脆性破壊は、炭化物などが起点となって生じるが、その

理解は未だ不十分である。本研究では、そのうちの微小炭化物およびその界面に焦点を絞り、

３次元アトムプローブを用いて観察し、解析した。ベルギー炉の監視試験片中について、中性

子照射により、炭化物－母相界面での Mn、Mo、P などの偏析が顕著になることを明らかにした。 

 

研究成果の概要（英文）： Irradiation-induced changes of the atomic distributions of solute 
and impurity elements around carbides in a reactor pressure vessel steel of a Belgium 

nuclear power reactor were investigated by three-dimensional atom probe, before and after 

in-service irradiation of 12 years. By neutron irradiation, the Mn concentration in the 

carbide increased substantially. In addition, the enhancement of Mn, Cr and Mo 

concentrations around the interface and the segregation of P were markedly intensified. 
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１．研究開始当初の背景 
我が国電力の 30%強を担う軽水炉型原子炉
は、高経年化（当初の想定期間を超えて運転）
時代を迎えつつある。その安全性を確保する
上で最重要の問題の一つに、炉心を格納する
圧力容器の照射脆化が挙げられる。原子炉圧

力容器（RPV：Reactor Pressure Vessel）鋼
は、長期間の中性子照射により脆化する。そ
の原因として、不純物 Cu を中心としたナノ
析出物・P 等の粒界偏析・マトリックス損傷
（転位ループなどの総称）等が知られており、
多くの研究が行われてきた。最近は、各々の
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原子を３次元マッピングできる３次元アト
ムプローブ（3D-AP：Three-Dimensional Atom 
Probe）など実験手法の進歩により、脆化機
構の原子レベルでの理解が進みつつある。こ
れまでに、この 3D-AP を主な手法として、監
視試験片等のナノ組織を微視的な立場から
明らかにしてきた。その過程で、3D-AP では
観察例のない、RPV 鋼中の微小炭化物を観察
することができたこのような微小炭化物で
は応力集中が生じ、さらに不純物元素 P、S
等の界面偏析によりマトリックスとの結合
が弱くなり、炭化物－マトリックスの界面は
脆性破壊の起点となる。従って、炭化物およ
びその界面を微視的立場から理解すること
は、RPV 鋼の脆化をナノ組織の変化に基づい
て予測する上で不可欠である。しかし、これ
らの研究例は世界的にも乏しく、理解は未だ
不十分であった。本研究では、RPV 鋼中の微
小炭化物に焦点を絞り、これを 3D-AP で観察
して原子レベルで解析しようとした。 
 
２．研究の目的 
RPV 鋼中の微小炭化物に焦点を絞り、これ

を 3D-APで観察して界面偏析等を原子レベル
で解析することを目的とする。 

これまで、3D-AP による RPV 鋼中の微小炭
化物の観察例は皆無に近いが、その主な原因
は、試料の作製が困難だったためである。
3D-AP では、試料を先端径 100nm 以下の針状
に加工する必要があり、その先端付近に測定
対象である炭化物が含まれていなければな
らない。本研究ではまず、 

（１） 3D-AP 試料の作製手法を工夫し、
微小微小炭化物を 3D-APで観察する手法を確
立する。 

その後、欧州加圧水型炉（ベルギーDOEL 炉）
や、不純物 Pを多く含むロシア型炉の RPV 鋼
監視試験片を対象として、炭化物の観察・解
析を行い、 
（２） 炭化物、炭化物－マトリックス界

面の詳細な化学分析を行い、溶質・不純物原
子の偏析を調べる。特に、界面結合を弱める
元素である Pの偏析に注目する。 
 
３．研究の方法 

試料作製には、集束イオンビーム加工装置
（FIB：Focused Ion Beam）を用いたマイク
ロサンプリング方を用いる。その後、レーザ
ー パ ル ス 型 局 所 電 極 ア ト ム プ ロ ー ブ
（ Laser-LEAP ： Laser-assisted Local 
Electrode Atom Probe）によって、微小炭化
物の 3D-AP 観察を行う。 

本研究では、照射済み RPV 鋼試料につい
て実験を行うが、これらの試料は機械試験
後の残材として入手しており、不整形であ
る。これを、放電加工機を用いて加工歪み
が導入されないように切断・整形する。さ

らに、試料を先端径 100nm 以下の細い針状
に加工して 3D-AP 試料とするが、針先端部
には、観察対象となる炭化物が含まれてい
なければならない。これは、FIB を用いて、
マイクロサンプリングを行う。針状試料作
成後、3D-AP 観察の前に、電界イオン顕微
鏡（FIM：Field Ion Microscope）観察を行
う。FIMは、Neや Heなどの結像ガスが3D-AP
試料表面の電界によってイオン化する現象
を利用して試料表面の原子配列を観察する
手法であり、金属中の炭化物などをコント
ラストの差異から区別することができる。
試料先端部に炭化物が含まれていることを
確認できれば、そのまま 3D-AP 観察を行う。
これにより、炭化物の 3D-AP 観察を効率よ
く行うことができる。 
 

４．研究成果 
ベルギー炉（DOEL 炉）の監視試験片中の微

小炭化物を 3D-AP 観察した。図１に、未照射
試料中の微小炭化物の 3D-AP観察結果を示す。 

 

 
図１．欧州加圧水型商業炉の原子炉圧力容器鋼監視

試験片未照射試料中の微小炭化物の３次元アトムプ

ローブ観察結果（C、Si、Mn、P、Ni、Cr、Mo）。矢印

は、微小炭化物中での珪化物を示す。 



微小炭化物には、Mn、Cr、Mo が濃化していた。
また、P は微小炭化物の内部ではなく、マト
リックスとの界面に偏析していた。一方、Ni
は、観察体積全体にほぼ均一に分布しており、
特に濃化・偏析は見られなかった。また、炭
化物中には、珪化物が見られた。微小炭化物
の化学組成は、およそ C：14%、Mn：5%、Cr：
1%、Mo：2%、Fe：75%（いずれも at.%）であ
り、これは M6C 型に近いことが分かった。 
図２に、同じくベルギー炉（DOEL 炉）の監

視試験片（照射量 3.3 ×1019 n cm-2：約 12
年間の使用に相当）中の微小炭化物の 3D-AP
観察結果を示す。 
 

 
 
 
微小炭化物には、未照射状態の場合と同様に、
Mn、Cr、Mo が濃化していた。また、Pは微小
炭化物の内部ではなく、マトリックスとの界
面に偏析していた。また、炭化物中には、珪
化物が見られた。微小炭化物の化学組成は、
およそ C：12%、Mn：6%、Cr：2%、Mo：2%、Fe：
76%（いずれも at.%）であった。このことか
ら、前述の未照射試料の場合と同様に、M6C
型に近いことが分かった。 

図３に、微小炭化物とマトリックスとの界
面近傍での各溶質原子（C、Si、Mn、P、Ni、
Cr、Mo）の濃度プロファイルを示す。プロフ
ァイルは、5x5x30nm の角柱領域を、微小炭化
物とマトリックスとの界面に垂直にとり、
0.5nm 刻みで各原子の濃度を求めることによ
って作成した。 
 

図３．微小炭化物とマトリックスとの界面付近の濃度プ

ロファイル。 

図２．欧州加圧水型商業炉の原子炉圧力容器鋼監視試験

片試料（照射量 3.3 ×1019 n cm-2）中の微小炭化物の３

次元アトムプローブ観察結果（C、Si、Mn、P、Ni、Cr、

Mo）。矢印は、微小炭化物中での珪化物を示す。 

 
 中性子照射により、微小炭化物内部での Mn、
Cr の濃度が、界面近傍で上昇したことが分か
った。また、中性子照射により、界面での Si、
P の偏析が顕著になることが分かった。さら
に、C のプロファイルに注目すると、中性子
照射によって、界面でのカットオフがややぼ
やけたことが分かった（図中に矢印で示し
た）。 
以上、原子炉圧力容器鋼監視試験片につい

て、M6C 型と思われる微小炭化物を 3D-AP で
分析した。微小炭化物には、Mn、Ni などの濃
化が観察された。中性子照射により、微小炭
化物内部での Mn、Cr の濃化が、界面近傍で
は顕著になることが分かった。さらに、炭化
物－マトリックス界面での P偏析も顕著にな
ることを明らかにした。 
本研究で対象にした、圧力容器鋼中のこの

ような界面は、圧力容器鋼中の破壊の起点の
有力な候補であるから、照射による変化をナ
ノ組織の立場から調べた本研究は、圧力容器
鋼の照射脆化を理解する上で重要と考えら
れる。 
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