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研究成果の概要（和文）：原子炉材料研究には、中性子照射実験が可能な研究炉が必要であるが、東電の事故以
降国内では全ての材料試験炉が停止状態にあり、安全研究の推進に大きな障害となっている。本研究は、以上の
様な状況に鑑み、過去に照射済みの照射試験片（RI）を最大限に活用する為に、試験片を微小加工した後に管理
区域外に取り出し可能なレベルまで試験片を加工し、規制庁の許可を得た後に、BR2で290℃、5.0x1024（n/m2)
まで照射済みのFe-0.6Cuモデル合金の電子線照射を室温にて行い、転位ループの型判定を行った。その結果、中
性子照射で形成された転位ループの殆どは格子間原子型の転位ループであることが判明した。

研究成果の概要（英文）：The neutron irradiation of Fe based fission reactor materials lead to an 
increase in the ductile-to-brittle transition temperature (DBTT) with a decrease in the upper shelf 
energy. It is well known that the Cu content has a strong influence on the embrittlement phenomena; 
especially, the Cu-rich precipitates have been thought to be directly responsible for the 
embrittlement. To study the effect of dislocations loop and Cu-rich precipitates at high fluencies 
on radiation hardening in those steels, neutron irradiation has been conducted for Fe-0.6wt%Cu 
alloy. The neutron irradiation was performed in BR2 at 563K up to the dose of 5.7 x 1024 (n/m2).To 
know the nature of dislocation loops, additional electron irradiation was performed at room 
temperature. By this procedure, dislocation loops formed at 563K was identified to be interstitial 
type. 

研究分野： 原子力材料

キーワード： 原子炉圧力容器　照射脆化　銅クラスター
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１．研究開始当初の背景 
材料照射研究用の原子炉が長期に亘り停

止する状況で、既存照射済みの試験片を再利
用する必要性がある。本研究は、中性子済み
の鉄系モデル合金に対して、電子線照射を行
い照射前後の組織を TEM 及び STEM-EDS によ
る観察・分析を実施した。 
２．研究の目的 
転位ループの性質の判定（I、V 型）は、照

射環境下での、材料挙動の理解するうえで重
要である。本研究では、中性子済み試験片の
電子線を室温で実施することにより判定し
た。評価対象として Fe-0.6Cu(06M-4BR, 290℃, 
5.0x1024n/m2)合金を用いた。 
３．研究の方法 

BR2にて照射された試料の内部観察には、東
北大学金属材料研究所附属量子エネルギー材
料科学国際研究センター内に設置された200kV
の TEM と九州大学病院地区 RI センター内に設
置した収差補正機能付き電子顕微鏡(ARM２００
ＦＣ)を利用した。電子顕微鏡はレンズを用いて
結像する装置であり、電子線の波長と各種のレ
ンズの球面収差により像の分解能が決まる。レ
ンズの収差は電気的に補正が可能で、どのレン
ズに補正機能を付加させるかで顕微鏡の特性
が変わる(下図参照）。 
 

 
RI センターに設置された電子顕微鏡は、１）照
射レンズに補正機能。２）電子線源として冷陰極
タイプを採用することにより、ビームの集束機能
とエネルギー分解能を高めている。分析機能と
しては、Energy Dispersive Spectroscopy（EDS）
並びに Electron Energy Loss Spectroscopy
（EELS）機能があり、固体・金属材料の精密観察
並びに低元素からの成分分析、極微小領域に
おける元素マッピングが可能である。高経年化
炉の寿命評価には、これらクラスターのサイズと
数密度の評価が不可欠であり、これにはＥＥＬＳ
による測定方法を用いた。これにより試料を傾け
ることなくその場での膜厚測定が可能となった。

４．研究成果 
(1)電子線照射前観察 
これまでの知見から、高フルエンス領域

(5.0x1024  n/m2）では、下図に示す様にモデ
ル合金（Fe-0.6Cu）や 0.19wt%Cu％程度の銅
を含む材料（A533B(B)）では、銅クラスター
に加え高密度の格子間原子型の転位ループ
が観察されている。 

図１ Fe-0.6Cu の内部組織（転位） 
 
一方、銅クラスターは上で示した転位コン

トラストでは確認が出来ない。これは、銅ク
ラスター周辺の歪が小さいためである。下の
図はブラック条件からずらして撮影したも
のである。直径 10 ナノメートル程度のクラ
スターが確認されている。STEM-EDS 法を用い
た元素マッピングから銅クラスターの数密
度測定方法について考察を行った。モデル合
金では、銅クラスターが TEM 法により観察出
来ることを利用して、Fe-0.6Cu 合金の銅クラ
スターの数密度とサイズを測定する。次に、
STEM-EDS の結果より銅の定量分析を行い、ク
ラスター数密度が TEMによって得られた数密
度とほぼ一致するように銅濃度に対する閾
値を求めた。 

 
図１Fe-0.6Cu の内部組織（S>>0） 

 
図２STEM-RDS によるマッピング（銅）



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3 クラスター解析（Fe-0.6Cu） 
 
(2)電子線照射後観察 
本研究に用いる超高圧電子顕微鏡は管理区

域外に設置されている。中性子照射済み試験
片は放射性物質であるため持ち出しには特別
の許可が必要となる。本研究では、電子線照射
に先立ち、原子力規制庁に下限数量の申請を
行い、平成 24 年 12 月に許可を得た。その後、
学内内規の整備を行い、平成 25 年 6 月に完了
して実験を開始した。また、申請には RI 登録施
設と持ち出し場所が同一敷地内（事業所内）で
あることが必要であり、事業所境界の見直しを実
施した（下図参照）。 
 

 
図 4 申請の為の事業所境界の設定 
 
以上の経緯を経て、上記の Fe-0.6Cu 合金

の電子線照射を室温にて実施した。これは同
合金の室温で空孔がほとんど移動しない現
象を利用して、中性子照射済みの試験片に電
子線照射した結果、中性子照射で形成された
ほとんどの転位ループのサイズが増加し、格
氏間原子型の転位ループであることが判明
した（下図参照）。 
また、以上の成果を下記の国際会議で発表

した。“Radiation Induce Hardening of 
A533B under Neutron Irradiation” H. 
Watanabe, T. Tanaka, Y. Kamada、4th 
Nuclear Materials Conference, 
NuMat2016, Montpellier, France（平成
28 年 11 月 8 日） 

以上の手法を実用合金にも適応する。これ
まで判別が不可能であった実用合金中に形
成されるクラスターに応用することを今後
検討する予定である(図６-7)。 

 

 
図 5 電子線の追照射（室温） 

 
図 6 A533B の内部組織 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 7 銅クラスター解析(A533B) 
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