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研究成果の概要（和文）：原子力基盤構造材料であるステンレス鋼では、照射による延性低下や応力腐食割れ等が問題
となる。これらのメカニズムを理解し、それに基づいて機構論的に劣化を予測・制御するためには、従来別々に議論さ
れてきた各種照射欠陥と溶質・不純物集合体との相互作用を実空間で解明することが必要不可欠である。本研究では、
溶質集合体と欠陥との相互位置関係を調べた。これにより、ステンレス鋼中の照射誘起Ni-Si析出物と欠陥集合体（転
位ループ）に適用し、機構論に基づいた照射劣化（硬化）の予測を行った。その結果、透過型電子顕微鏡では観察され
なかった微小のNi-Si析出物が、照射硬化に大きく寄与していることを定量的に解析できた。

研究成果の概要（英文）：Irradiation-induced precipitates/grain boundary segregation are one of the main or
igins for irradiation-induced degradation of a stainless steel. For instance, fine precipitates causes irr
adiation-induced hardening. This study investigated a stainless steel irradiated to a dose of over twenty 
displacement per atom at the temperature of a light water reactor operation in the fuel wrapper plates of 
a commercial pressurized water reactor by using three-dimensional atom probe. A high number density of Ni-
Si precipitates was observed, which is one order of magnitude higher than that of Frank loops observed by 
transmission electron microscope. The morphology of the precipitate, such as size, number density and chem
ical composition, were analyzed in detail, then the hardening due to the precipitates was estimated by usi
ng Orowan-model. It is found that the Ni-Si precipitates have an important contribution to irradiation-har
dening. 
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１．研究開始当初の背景 
優れた延性材料であるオーステナイト系

ステンレス鋼は、現行軽水炉や次世代炉での
シュラウド等炉内構造物や冷却系配管、さら
には高速増殖炉での燃料被覆管など、原子力
材料として広く用いられているが、照射によ
り、延性の低下や応力腐食割れが問題となる。
それらの原因の一つに、溶質原子からなる照
射誘起析出物がある。この析出物は、同じく
照射によって形成される照射欠陥と密接に
関連して形成・析出すると考えられている。
最近の研究の進展から、このような溶質・不
純物集合体と照射欠陥との相互作用を解明
することが、材料劣化のメカニズムの理解と
それに基づく機構論的予測・制御の鍵である
ことが分かってきた。これら欠陥と溶質は、
従来から別々には調べられていた。例えば、
申請者は最近、実商業炉で照射されたステン
レス鋼を、透過型電子顕微鏡（TEM）と３次
元アトムプローブ（3D-AP）で調べ、欠陥の
集合体である転位ループや照射誘起 Ni-Si 析
出物を調べた。その結果、照射硬化を明らか
にするためには、これらのナノ組織変化を
別々に扱うのではなく、同時に観察して両者
の相互作用を解明することが必要不可欠で
あることが分かってきた。そこで、TEM と
3D-AP を直接結びつけることにより、溶質集
合体－欠陥の位置関係を実空間で解析する
ことを着想した。 
 
 
２．研究の目的 
 現行軽水炉や次世代革新炉における基盤
材料であるステンレス鋼では、照射による延
性低下や応力腐食割れ等が問題となる。これ
らのメカニズムを理解し、それに基づいて機
構論的に劣化を予測・制御するためには、従
来別々に議論されてきた各種照射欠陥と溶
質・不純物集合体との相互作用を実空間で解
明することが必要不可欠である。本研究では、
ナノスケールの溶質集合体を観察できる３
次元アトムプローブのための針状試料を、透
過型電子顕微鏡内で２軸で傾斜させること
で、その試料中の欠陥を同定し、溶質集合体
と欠陥との相互位置関係を、３次元実空間で
解明する新しい手法を開発する。この手法を
ステンレス鋼中の照射誘起 Ni-Si 析出物と欠
陥集合体（転位ループ）に適用し、機構論に
基づいた照射劣化（硬化）の予測を行うこと
を目的とする。 
 
 
３．研究の方法 
まず、（Ⅰ）溶質集合体－照射欠陥の相互

位置関係を実空間で解析する方法の開発を
行う。3D-AP 針状試料を TEM 内で観察するた
めの試料ホルダー・TEM ホルダーの設計製作
を行い、実験手順を確立する。また、（Ⅱ）
材料試験炉を用いてステンレス鋼を中性子
照射する。多分割照射を用いて、照射温度と

中性子フラックスを高精度に揃えた照射を
行う。次年度以降は、（Ⅲ）開発した手法を
用いてステンレス鋼中の Ni-Si析出物と欠陥
の相互作用の解明を行う。（0.1-30）dpaの幅
広い照射量の試料に対して溶質集合体－欠
陥相互作用を調べ、Ni-Si 析出物や転位ルー
プの形成機構を明らかにする。最後に、（Ⅳ）
Ni-Si 析出物と照射欠陥によるステンレス鋼
の照射硬化の予測を行う。 
 
 
４．研究成果 
（Ⅰ）TEM と 3D-AP とを直接結びつけるため
の観察手法の開発に関しては、下記の手順で
手法を確立した。① 集束イオンビーム（FIB）
で観察試料から微小試験片をサンプリング
する。② 微小試験片を試料ホルダーに載せ
て接合する。これは専用設計品であり、3～5
個の微小試験片を一度に載せられるような
設計とした。導電性・熱伝導性・機械的強度
を考慮しタングステン製である。③ FIB で、
微小試験片を 3D-AP観察のための針状試料に
加工する。④これを、TEMホルダー（特注品）
にうつし、TEM 観察を行って針状試料中の照
射欠陥を同定する。 ⑤ 観察済みの試料を
3D-AP に移し、局所電極型 3D-AP による観察
を行う。局所電極型の利点を活かし、微小試
験片を１個ずつ観察することができる。⑥再
び TEM用試料ホルダーに移して TEM観察を行
い、3D-AP 観察した領域（観察後、針状試料
は短くなっている）を確かめ、そこに含まれ
た照射欠陥を確認する。 
（Ⅱ）ステンレス鋼の中性子照射に関しては、
ス テ ン レ ス 鋼 お よ び そ の モ デ ル 合 金
（Fe-Si-Ni-Cr等）を準備し、材料試験炉（ベ
ルギーBR2）で中性子照射を行った。また、
同一の試料を、京都大学原子炉実験所ライナ
ックを用いて電子線照射した。 
（Ⅲ）ステンレス鋼中の Ni-Si析出物と欠陥
の相互作用の解明では、材料試験炉照射試料
では、低照射量段階での析出物形成初期を調
べた。照射欠陥集合体（転位ループ）の近傍
では、将来の析出核となる Niや Siの濃縮が
生じていることが期待されるため、これに特
に注目して、溶質集合体－照射欠陥の相互位
置関係を解析した。また、空孔や空孔－溶質
複合体を、陽電子消滅（陽電子寿命測定、同
時計数ドップラー広がり測定）で観察した。 

実商業炉照射試料は、研究協力者であるベ
ルギー王立原子力研究所の Van Renterghem
博士から提供を受けた。約 30dpaまでの照射
量で、Ni-Si 析出物や転位ループの相互位置
関係を調べ、またそれらの寸法や数密度も解
析する。（ナノ）ボイドも形成していると考
えられるので、TEM や陽電子消滅で調べた。
図１に、3D-AP 観察結果を示す。Ni-Si 析出
物が高密度に形成していること、一部の析出
物では、Mnや Pの偏析が見られることなどが
分かった。 
 



図１：実商業炉で照射された 304ステンレス
鋼の 3D-AP観察結果（マトリックス）（文献 7
より転載）。 

 
図２：実商業炉で照射された 304ステンレス
鋼中の結晶粒界の 3D-AP観察結果（文献 4よ
り転載）。 

図２には、結晶粒界近傍の 3D-AP観察結果
を示す。粒界面は紙面に対して垂直な方向に
含まれている。粒界での Si・P・Niの濃化と、
Crの欠乏が明瞭に観察された。Cの欠乏もわ
ずかに見られた。マトリックスでは、図１と
同様に微小な Ni-Si析出物が高密度に形成し
ていたが、粒界から 10-15nm以内の領域では、
Ni-Si 析出物がほとんど見られなかった。す
な わ ち 、 粒 界 近 傍 で の 析 出 物 欠 乏 帯
（precipitate-denuded-zone）が観察された。 
（Ⅳ）ステンレス鋼の照射硬化予測のため、
これら照射試料の照射後焼鈍実験も行った。
等時焼鈍と等温焼鈍（ネットワーク転位やボ
イドが形成し Ni-Si 析出物の消失が始まる
500℃前後）を行う。ビッカース微小硬度測
定も行い、照射ナノ組織と照射硬化の回復の
対応を明らかにした。具体的には、ステンレ
ス鋼の研究で広く用いられる Orowan 硬化モ
デルを適用し、運動転位に対する障害物とし
ての強度（＝照射硬化への寄与の大きさ）を
上記（Ⅲ）で明らかにした析出物などに関し
て評価し、照射硬化を予測した。その結果、
透過型電子顕微鏡では観察されなかった微
小の Ni-Si析出物が、照射硬化に大きく寄与
していることを定量的に解析できた。 
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