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研究成果の概要（和文）： 

最先端の陽電子消滅法と３次元アトムプローブ法を組み合わせ、原子炉圧力容器の監視試験片や材料試

験炉で加速照射したモデル合金試料で起こっているナノ組織変化、例えば、照射劣化の主因である溶質

原子クラスター（Cu ナノ析出物や MnNiSi クラスターなど）、照射欠陥や不純物粒界偏析の発達を明ら

かにした。またこれらが機械的性質に与える効果を調べることにより、照射劣化の制御に関する提案を

行い、制御のための重要な知見を得た。 
研究成果の概要（英文）： 

Combined using advanced positron annihilation and atom probe methods, we have 
revealed detailed formation and evolution of nanostructures, such as impurity-solute 
clusters of Cu and MnNiSi, defects and impurity segregation at grain boundaries, in 
nuclear reactor pressure vessels (RPVs) during long-term irradiation to clarify 
mechanisms of irradiation-induced degradation (embrittlement) of RPVs. Based on them 
we have discussed changes in the mechanical properties and make a suggestion about 
control and prediction of  the irradiation-induced degradation. 
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１．研究開始当初の背景 
 我が国の原子力発電では、30 年以上稼働

した原子炉（高経年化原子炉）が多くなって
きているが、それらをさらに約 30 年延長（計
60 年）稼働させようとしている。そのために
は、原子炉の安全性を一層確実にすることが
国民的課題である。その内の主要課題の 1 つ
に原子炉圧力容器（RPV）の安全性が挙げら
れる。この点に関し、最先端の材料科学によ

って、RPV の照射劣化（脆化・硬化）の機構
を解明するとともに、劣化の制御・予測を行
うことが強く期待されている。 
 
２．研究の目的 
 以上の背景のもと、先ず商用原子炉（ベル
ギー炉など）RPV 監視試験片を入手し、最先
端のナノ材料解析手法を開発・採用して、最
近数 10 年間の稼働中のナノ組織（ナノ析出
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物・クラスター、照射欠陥およびそれらと不
純物との複合欠陥、粒界偏析など）の形成・
発達を明らかにする。さらに国内原子炉監視
試験片と同等の材料を材料試験炉でほぼ同
じ照射条件で加速照射し、同様の解析を行う。
以上を基にナノ組織変化と照射劣化との関
連を解明するとともに、今後の劣化の制御・
予測への提案を行うことを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 研究方法の主なものを以下に列記する。 
 
（１） ナノ組織観察 

RPV 鋼中のナノ析出物・クラスターの寸法、
数密度を精度良く効率的に求めるために、先
ず最新の局所電極高分解能アトムプローブ
(LEAP)システムを導入した。その後、質量分
解能、検出効率などをさらに向上させるため
にパルス・レーザ蒸発、広角イオン検出器や
リフレクトロンを付置した。また限られた大
きさ、数量の試験片、表面酸化した試験片な
どからの観察試料の効率的な作製などのた
め、収束イオンビーム(FIB)の導入と加工技
術の開発を行った。 
陽電子消滅に関しては、陽電子寿命・運動

量相関装置の開発や最先端の陽電子消滅 2次
元角相関の採用を行った。 

 
（２）原子炉照射試料 
 ○1 稼働中商用炉のRPV監視試験片 
 ベルギーで稼働中の原子炉(ヨーロッパ型
加圧水炉(PWR)Doel-1,2,4 号炉)の RPV 監視
試験片（残材）を用いた。Doel-1、-2 の RPV
試験片は、低合金鋼 Soudotenax （A508B
相当）で、溶接部より切り出し、最大中性子
照射量は約 5x1019n/cm2（約 30 年間）である。
Cu 不純物濃度は、Doel-1 で 0.13wt%、Doel-2
では 0.30wt%である。これらは原子力発電初
期に採用された第１世代（1970 年前後以前）
の RPV 鋼材料である。Doel-4 監視試験片は、
低合金鋼 A508（日本製）で、最大中性子照
射量は約 6x1019n/cm2（約 25 年間）である。
この材料は、有害不純物 Cu,P,S などの濃度
を減らすために高純度化した第２世代（1980
年以降）（Cu 濃度：0.05wt%）のものである。 
 なお、稼働中の商用炉の RPV 監視試験

片を我が国の公的学術機関としては始めて
（欧米でも極めて稀れ）入手できたことは、
特筆すべきことである。商用炉 RPV 監視試験
片についての公的研究機関での解析は、原子
力の一層の安全性を願う国民の期待に応え
ることでもある。 
 ○2 マグノックス炉監視試験片 

廃炉となったマグノックス炉（英国型天然
ウラン・ガス冷却炉で、コルーダーホール炉
とも呼ばれる）の監視試験片（残材）は、低
合金鋼（Al-killed C-Mn 鋼、Cu 不純物濃度

約 0.16wt%)であり、約 3x1017n/cm2（約 12
年間）の中性子照射を受けている。この炉の
RPV の受ける中性子照射速度（中性子束）は
通常の軽水炉より 2桁程度低い。 
○3 材料試験炉で加速照射したRPV鋼など 
上に述べた第１世代および第２世代の 2種

類の RPV 鋼模擬材（低合金鋼 A533B）につ
いて、材料試験炉(JMTR)でほぼ同一の原子
炉照射条件（中性子束、照射温度や中性子エ
ネルギースペクトルなど）下で 1018~1020 
n/cm2の照射を行った。所定の照射量に到達
した試料から順次引き抜くことによって(多
段多分割引上型照射)、系統的な照射量の試料
を用意した。またこれとは別に、単純なモデ
ル合金などを材料試験炉で照射した。 
 
（３）機械的性質 
 照射によるナノ組織変化と機械的性質の
関係を明らかにするには、引っ張り試験やシ
ャルピー衝撃試験を行うことが望ましいが、
そのためには大きな寸法の試料が必要であ
る。しかしながら、小さな寸法の試料しか入
手出来ない本研究では、ビッカース微小硬度
を測定し、機械的性質の目安とした。 
 
４．研究成果 
(1)原子炉圧力容器(RPV)鋼監視試験片のナ

ノ材料解析 
Doel-1 および-2 炉の監視試験片について、

約 30 年間でどのようなナノ組織変化が起こ
っているかを以下のように明らかにした。 
 図１に、陽電子が消滅相手としてサンプリ
ングした電子の運動量分布の低運動量成分
（空孔型欠陥の存在によって敏感に増加す
る）と高運動量成分（Cu ナノ析出物（クラ
スター）、CNP）の存在によって増加する）
の相関を示す。 
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図１．Doel-1 および Doel-2 炉監視試験片
についての陽電子消滅ドップラー広がり運
動量成分（高運動量・低運動量）の相関．



両試験片とも、最初の約 3 年間で CNP が形
成し、その後照射欠陥が次第に蓄積していく。 
これは、LEAP による CNP の観察結果とも
良く一致した。また陽電子消滅寿命から、数
個の空孔からなる空孔クラスターが形成し、
蓄積していくことが分かった。 
 ところで、Doel-1、-2 炉の監視試験片の機
械的性質はこの間ほぼ一定であることから、
脆化・硬化の原因となる CNP、照射欠陥の形
成・成長に差異はあるものの、両者の寄与の
和として与えられる機械的性質に大きな差
異は無いことが判明した。 
 大傾角粒界近傍の LEAP 観察の結果、照射
前で既に C および P、3 年間の照射で Mo、
Cu（Cu は粒界析出）、さらに 30 年間（図２）
では加えて Si、Mn および As が粒界偏析 
することが明らかとなった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 
 

高純度化した第 2 世代 RPV 鋼監視試験片 
（Doel-4）の結果について述べる。CNP は観
察されなかったが、Mn-Ni-Si を主成分とす
る Mn-Ni-Si ナノクラスターが観察された。
照射量が増すと、これらの寸法（半径約 1nm）、
および数密度（約 1x1016cm-3）はともに僅か
に増加した。なお数密度は、中 Cu 材（Doel-1
炉）や高 Cu 材（Doel-2 炉）監視試験片で観
察された CNP と比較しておおよそ 1桁程度低
い。また空孔クラスターは観察されなかった。 
ナノ炭化物（MnCrMoFe-C）(M6C)が照射前か

ら観察された。照射によって、炭化物中の Mn
濃度が約 2倍に増加し、逆に Fe 濃度が減少
すること、ナノ炭化物と母相界面の Mn,Cr,Mo
が増加するとともに、Pの偏析が起こるする
ことを見いだした。 

これら Doel-1,-2,-4 監視試験片で観察さ
れた界面現象は、従来の照射脆化予測には考
慮されていない“硬化を伴わない脆化機構の
主因”であり、高経年化 RPV の劣化・脆化で
今後重要となると思われる。 

マグノックス炉のRPV鋼（約 12年間照射）
では、マトリックス欠陥よりも CNP が優先
的に形成するのに対し、それよりも中性子照
射速度が 4 桁高い材料試験炉での照射（約 7

日間）では、逆に CNP は形成せずマトリッ
クス欠陥が形成すること、しかし両者はほぼ
同じ照射硬化を与えることが判明した。この
結果、中性子照射速度の大きさによって照射
によるナノ組織発達（変化）も大きく異なる
ことが判明した。 
 
(２)第一世代および第二世代圧力容器鋼の
系統的加速照射 
第 1 世代およびの第 2 世代 RPV 鋼を、ほ

ぼ同じ照射条件（中性子照射速度、照射温度
など）で材料試験炉(JMTR),加速照射し、観
察を行った。照射によるナノ組織変化によっ
て、両鋼とも照射初期（5.9x1018n/cm2）まで
に急激な硬化（脆化）し、その後は緩やかに
硬化を示した。 
陽電子寿命の結果から、照射初期の硬化は

主として照射欠陥（マトリックス欠陥）に 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
よると思われる。一方、その後の硬化は、主
として不純物・溶質原子のクラスターによる
と思われる。第 1 世代鋼では CuMnNiSi ク
ラスター、第 2 世代鋼では MnNiSi クラスタ
ーが形成していた。なお、両鋼とも空孔クラ
スターは生じていなかった。 
 図３から分かるように、照射初期の硬化は、
高純度化によって、約 1/2 に減少している。
一方その後の緩やかな硬化増分は、あまり高
純度化によらない。上に述べたこの緩やかな
照射硬化増分を与える溶質原子クラスター
（溶質濃度は約 15%）は、第 1 世代鋼ではあ
る程度（約 5%）の Cu を含み、第 2 世代鋼
ではほとんど Cu を含まないので、硬化には
あまり差が生じなかっったと思われる。 
 
（３）照射劣化（脆化）の予測・制御 
さて現在我が国では、発電炉の原子炉圧力

容器の照射脆化予測には、（社）日本電気協会
原子力技術規定 JEAC4201-2004 の国内脆化
予測式が用いられている。最近になり、国内監
視試験片のデータも多数蓄積されるとともに、脆
化の主原因となるナノ析出物・クラスターやマトリ
ックス欠陥など照射欠陥に関する知見も進歩し

図２．約 30 年間照射した Doel-2 炉監視試
験片の粒界近傍のアトムプローブ(LEAP)
観察結果． 
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図 3．第 1 世代(High Cu)および第 2 世
代(Low Cu)RPV 監視試験片のビッカー
ス微小硬度の中性子照射量依存性． 



てきたことから、電力中央研究所が中心となって、
脆化の機構となるミクロ組織変化を考慮に入れ
た と 称 す る 新 た な 脆 化 の 予 測 式
JEAC4201-2007 が公表されている。そこでは、
一部の国内炉の圧力容器監視試験片について
の LEAP、陽電子消滅、電子顕微鏡観察の結
果が考慮されている。現在提案されている新た
な脆化予測式では、脆化の主原因は溶質原子
クラスター（CNP、場合によっては NiMnSi クラ
スターなど）であると考えられている。 

しかしながら、本研究の結果は、ナノ析出物・
クラスターのみでは照射硬化（脆化）を十分説明
できない点もあることを示している。未だよく解明
されていないマトリックス欠陥もかなり重要である
ことが強く示唆される。 
照射脆化の予測を検討するにあたっては、単

純に中性子照射量のみならず照射速度も重要
であることが分かってきた。その顕著な例が、上
に述べたマグノックス炉監視試験片の結果であ
る。また材料試験炉で加速照射した第 1 世代
RPV 鋼の結果を従来の研究結果と比較したとこ
ろ、商用炉から材料試験炉へと照射速度が上が
るに従い、溶質原子クラスターの体積率は増加、
クラスター中の溶質（Cu,Mn,Ni,Si）濃度は逆に
減少している。 

照射脆化の予測をより確実なものにするため
には、より一層精密で系統的な照射実験、最先
端のナノ材料解析、機械的性質試験、それらを
統合する計算機シミュレーションが不可欠である。
これらに関し、本研究はその第一歩となったと自
負している。 
照射脆化の制御に関しては、上記の材料の

高純度化が重要であることと、その理由も明らか
となった。また照射後焼鈍実験によれば、
MnNiSiクラスターを回復させるには約500℃の
焼鈍、CNPに対しては約600℃が必要であった。
現在、劣化回復焼鈍が実機で検討されているが
その温度（約 450℃）よりも上記の回復温度は高
いこと、またこのような焼鈍を行うと粒界偏析もお
こることから注意が必要であることを指摘した 
 
（４）ナノ組織観察技術の開発：モデル合金 
 モデル合金を利用した Cu ナノ析出物形成
の基礎過程に関して以下の主な結果を得た。 
○1 Fe-Cu-Xモデル合金について、材料試験炉
で照射を行い、Mn添加による異常な硬化を
見いだした。電子顕微鏡やアトムプローブで
は検出できない微小な照射欠陥とMnの複合
体が存在し、異常な硬化をもたらすと示唆さ
れる。 
○2 Cuナノ析出物の極初期過程を調べる新た
な陽電子消滅法の開発を行った。その 1 つは
2 次元角相関法であり、Cuナノ析出物に捕獲
さ れ た 陽 電 子 が 与 え る 運 動 量 分 布 の
Smearingを利用する方法である。これによ
って、直径約 0.5nmのCuナノ析出物が検出
できる。また陽電子寿命・運動量相関法によ

ってそれらの数密度を求めることが出来る。 
これらによって、LEAP でも観察できないよう

な直径 1nm以下のCu 析出物の寸法や数密度を求

めることが可能となった。 
陽電子消滅とアトムプローブという互いに

相補的な実験方法を採用することにより、前
者により陽電子を捕獲するような照射欠陥
や Cu ナノ析出物（クラスター）、後者により
溶質原子クラスター（Cu クラスターや
Si-Mn-Ni クラスター）の形成・成長を観察
することができた。 

 
（５）その他 
高経年化 RPV では、上記のように結晶粒

界や炭化物界面の劣化（脆化）重要となると
思われるので、それらを計算機シミュレーシ
ョンするための分子動力学法の開発を行っ
た。 
 さらに、シュラウド・ステンレス鋼、RPV・
被覆ステンレス鋼中の合金元素原子クラス
ター、スピノーダル変態組織形成などを明ら
かにした。 
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