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研究成果の概要（和文）：軽水炉圧力容器は中性子照射の影響により脆化する。照射により材料内部には非平衡
欠陥が生成しそれらがナノレベルの欠陥クラスターを形成するが、これが照射脆化の原因となる。こうしたナノ
欠陥生成を機構論に基づき予測することができれば、高経年炉圧力容器の劣化の程度の予測・評価、それに基づ
く予防保全策の策定が可能になる。本研究では、（1）非平衡欠陥材料学に基づき非平衡欠陥生成率評価を行
い、統計学的に整理すること、（2）マルチスケールモデリングにより、欠陥クラスター核生成現象を高精度に
評価することに成功した。これらの知見は、近年注目されている確率論的リスク評価の枠組みで、脆化予測法を
議論するのに有用である。

研究成果の概要（英文）：A pressurized water reactor vessel is embrittled due to neutron irradiation.
 Non-equilibrium defects are generated inside the material due to irradiation, and they form 
nano-sized defect clusters, which cause irradiation embrittlement. If such nano-defect generation 
can be predicted based on a mechanism, it will be possible to predict and evaluate the degree of 
degradation of high-aged reactor pressure vessels and establish preventive maintenance measures 
based on it. In this study, (1) non-equilibrium defect generation rates were evaluated based on 
non-equilibrium defect materials science and they were formulated based on statistics, and (2) the 
evaluation of defect cluster nucleation phenomena was successfully made with high precision using 
multi-scale modeling techniques. These findings are useful for discussing embrittlement prediction 
methods in the framework of probabilistic risk assessment, which has recently attracted attention.

研究分野： 原子力材料
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、照射下で使われる材料内の非平衡欠陥生成および集合体核生成に関するそれぞれモデルについ
て、定量かつ統計学的な評価が可能になった。このような視点は、先行研究では十分に取り入れられてこなかっ
たものであり、今後、これらの現象のモデルに取り込むことで、最終的な目標である照射脆化予測においても、
確率論的もしくは統計学的に基づく評価が可能になる。こうした視点は、極値統計の議論が当然必要とされる材
料脆性破壊の予測では必須であり、照射脆化予測の高度化、ひいては、軽水炉プラントの確率論的安全評価の高
度化に欠かせない知見となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
我国の社会インフラの多くは、高度経済成長期に集中的に整備され、今後急速に老朽化する。

一斉に老朽化する設備の維持管理・更新を戦略的かつ効率的に行うには、保全箇所や保全方式の
決定および保全優先度の判断に、リスク概念を活用する必要がある。しかしながら、特に経年劣
化する構造材料の保全に関しては、関連するリスクの選定、評価、管理の方法論が明確でなく、
寿命判断において極端に保守的な選択がなされる場合が多い。 

商用軽水炉の圧力容器を例に、その構造材料は中性子照射の影響
により、体積膨張（スエリング）、硬化、脆化など、機械的特性が変
化（劣化）する。そのミクロ組織を見ると、照射によって非平衡欠陥
が生成し、それらの集合化、解離、消滅などの反応を経て、ボイドや
転位ループ、Cu、Mn、Ni、Si などの添加元素や不純物原子の析出
物（溶質原子クラスター）等、ナノレベルの微小欠陥クラスターが形
成される。それが材料の外部応力応答性を左右する転位運動の阻害
要因となり、材料特性が劣化（硬化、脆化）する（図 1）。 
軽水炉圧力容器の健全性評価において、照射脆化の予測は重要で

ある。しかし、それについて、先行研究はほぼ平均的な挙動しか議論
されておらず、一方で材料の破壊現象そのものは、いわゆる最弱リ
ンクモデルにおいて議論されるように、平均の議論ではないので、
こうした理論構築における論理展開の齟齬を解消することが、リスク概念に基づいた構造材料
保全の高度化に寄与するものと考えられる。 
こうした課題を解決するには、照射材料内の諸現象（欠陥生成、析出挙動、転位との相互作用、

変形挙動、脆化）のマルチスケール解析を行い、取り扱う現象の統計的性質に注目することが特
に重要であると考えている。 
 
２．研究の目的 
（１）欠陥生成 
はじき出しによる非平衡欠陥の生成について、従来の NRT-dpa モデルでは、主に PKA エネ

ルギー依存性の、いわゆる平均的なおおよそのふるまいに関する議論が行われてきたが、生成数
や空間的ゆらぎの効果についてはほぼ議論されていない。同一 PKA エネルギーであっても欠陥
生成量には当然統計的ばらつきは生じ、また、生成欠陥の空間的配置にもばらつきが出る。PKA
エネルギーがおよそ 10keV を超えると、空間的配置のばらつきによっては、いきなりクラスタ
ーが生成することがある（いわゆる、カスケードクラスター）。照射脆化は、材料内のミクロな
構造が変化することにより起こる材料特性変化であるから、このようなカスケードクラスター
の出現は、照射脆化の予測に大きく影響を与える因子となる。そのため、点欠陥やカスケードク
ラスターの生成率のばらつきやゆらぎによって生じる効果は、照射脆化予測を高度化する上で
重要な論点である。 
本研究では、衝突カスケードによる非平衡欠陥生成現象に対して、MD シミュレーションを実

施し、中性子照射下における Fe 材料中の、衝突カスケードによる点欠陥生成現象に対し統計学
的視点からも耐えうるモデルを構築していく。点欠陥やカスケードクラスターの生成率の分布
の評価やゆらぎの評価を行う。 
（２）析出挙動 
欠陥クラスターの析出について、比較的古い圧力容器鋼には不純物である Cu が含まれ、Cu

リッチクラスターの析出により脆化が生じることが分かっている。先行研究では、照射速度の速
い場合は空孔型欠陥クラスター、照射速度の遅い場合は Cu 原子を多く含む欠陥クラスターが形
成されることが明らかになっている。このことは実験でも検証されている[1]。しかし、近年の圧
力容器鋼には Cu の含有量は少なくなったものの、Mn、Ni、Si などの添加物元素や不純物原子
がクラスターを形成し、脆化を引き起こすことが実験的に明らかになってきている[2] [3]。そして、
これらの元素が溶質原子クラスター析出に与える影響、ならびに、析出プロセスそのものについ
ては詳しく分かっていない。こうした溶質原子クラスター（脆化種）の析出プロセスをモデル化
し、その発生を予測することができれば、照射脆化予測の高精度化、ひいてはそれに基づく予防
保全の高度化が可能になる。 
本研究では一般化された溶質原子クラスターの形成エネルギーを定式化し、核生成モデルを

構築する。そして、モンテカルロ法を用いて、中性子照射下における Fe 材料中の Cu、Mn、Ni、
Si などの溶質原子がクラスターの形成に与える影響について調べる。 
 
３．研究の方法 
（１）欠陥生成 
カスケード統計の計算においては、まず Mendelev 原子間ポテンシャルを用いた分子動力学

解析を行い、α-Fe 材料中で生じるカスケード衝突をシミュレーションする。計算条件は、初期
温度 0K、シミュレーションセルの境界に周期境界条件を課した。系内の原子のひとつをランダ

図 1 照射脆化の概略図 



ムに選び、それを一次はじき出し原子（PKA）とし、その原子に 20eV～50 keV の運動エネル
ギー（＝PKA エネルギー）をランダムの方向に与え、その後の系内の全原子のふるまいを観察
した。同一の PKA エネルギーに対し 1000 ケースのシミュレーションを実施した。シミュレー
ション結果に対して、Wigner–Seitz 法に基づき点欠陥（フレンケル対）を同定し、PKA エネル
ギーの関数として欠陥生成数の統計的な分析を行った。 
（２）析出挙動 
溶質原子クラスターの核生成モデルでは、

その形成エネルギーが必要であるため、本研
究では正則溶体近似に基づき、混合エンタル
ピーや界面エンタルピーなどを考慮し、一般
化された溶質原子クラスターの形成エネルギ
ーを定式化した。 
 図２のように Fe 中に A、B 原子が球状の
クラスターを形成すると考えると、その形成
エネルギーは 
 

 = ( , ) + ( , ) +   

                              + ( ln + ln ) (3.1) 

 
となる。ここで、 はクラスターのサイズ、 、 はそれぞれクラスター中に占める A お
よび B 原子の割合である。 ( , )、 ( , )はそれぞれ Fe 中に球状の A ク
ラスターあるいは B クラスターの形成エネルギーである。 はボルツマン定数、は温度、 、

、 はそれぞれ FeA 原子間、FeB 原子間、AB 原子間の相互作用パラメータである。 
次に、正則溶体近似法で得られた欠陥エネルギー論をもとに構築した空孔―溶質原子クラス

ターの核生成プロセスを取り扱うモンテカルロモデルについて説明する。 
 照射環境下では、中性子により材料中に空孔や格子間原子などの非平衡欠陥が存在するが、そ
れらの平均的なふるまいを追跡したところで核生成プロセスを明らかにすることは不可能であ
る。そこで本モデルでは、ある一つの空孔もしくは溶質原子に着目し、それに対する空孔、溶質
原子、格子間原子(SIA)の流入および流出を確率論的により考慮し、ゆらぎの効果を取り込むこ
とで核生成現象を追跡する。また、反応と反応間の時間を確率論的に決定して、その核生成プロ
セスを時間発展を解析した。 
 
４．研究成果 
（１）欠陥生成 
図３に、PKA エネルギー20eV～50 keV の衝突カスケードによって生成する点欠陥数（フレ

ンケル対）Nf の確率密度分布を示す。横軸は Nf で、縦軸は生成割合（シミュレーション総数
1000 に対する、横軸で指定した欠陥数を生成したケース数の比率）である。 
図３の(a)は、PKA エネルギーが 20eV～80eV の結果を示している。Nf はほとんど 0 また

は 1 であり、非常にまれなケースで Nf ＝ 2 になる。Nf ＝ 1 となる生成割合は PKA エネル
ギーとともに増加し、80eV で 0.85 になる。面白いことに、PKA エネルギーが 20eV ととて
も低くとも（はじき出ししきいエネルギーよりずっと低い）、Nf ＝ 1 となる割合はゼロではな
い。Wooding の報告にもあるように、この結果は NRT モデルと整合しない[4][5]。 
図３の(b)、(c)、(d)は、PKA エネルギーが 0.1keV～50 keV の結果を示している。Nf の確率

分布はガウス分布で表されることがわかる。分布のピーク位置での Nf の値（ガウス分布の平均
値）や分布の広がり（分散）は PKA エネルギーとともに増加することがわかる。 
図４の(a)は、20eV～100eV 範囲の Nf 平均値μと PKA エネルギーの関係を示している。点

は個々の PKA エネルギーにおける Nf の平均μを示し、エラーバーは標準偏差を表す。 図に
あるとおり、20 eV から 100 eV までの PKA エネルギーにおけるμの変化は単純ではなく、
この範囲でのエラーバーは比較的大きいように見える。このエネルギー範囲では、欠陥生成の過
程は強い結晶学的配向依存性が見られるが、このことがおそらく平均値μの奇妙なエネルギー
依存性の理由になっていると思われる。それにもかかわらず、この PKA エネルギー範囲におい
て最小二乗近似を行うと、Nf の平均値μは PKA エネルギーにほぼ比例することがわかる。こ
の線形依存性は、明らかに NRT モデルと一致する。 
図４の(b)は、0.1keV～50 keV 範囲の Nf 平均値μと PKA エネルギーの関係が対数座標系で

示している。点は個々の PKA エネルギーにおける Nf の平均μを示し、エラーバーは標準偏差
を表す。図より、PKA エネルギーが 100 eV から 10 keV の場合、Nf の平均μは PKA エネル
ギーの 0.68 乗に比例する関係を示している。Nf の平均値μのエネルギー依存性は、Bacon と
Stoller による研究[4,6,7]と一致するが、このシミュレーションでは、Stoller によって報告された
500 eV 付近での屈曲点は見出されていない。PKA エネルギーが 10 keV から 50keV の場合、
Nf の平均値μと PKA エネルギーとの関係は線形関係になる。これは、Stoller が示したよう
に、サブカスケードの発現による効果であると考えられる[8]。ただし、以前の研究と比較すると、

図 2 溶質原子クラスター形成に関する模式図 



Bacon モデルからサブカスケードモデルへの変換エネルギーは、Stoller が 30 keV としていた
のに対し、本研究では 10keV になった。これは、原子間ポテンシャルの選択の影響によると思
われる。 
 
（２）析出挙動 
モンテカルロ法を用いて、Cu、Mn、Ni、Si を基に相互作用パラメータを設定し、空孔―溶質

原子クラスターの核生成プロセスをシミュレーションした。そして、その核生成経路は主に分離
型と混合型の２種類があることを見出した。 
図２に、この２種類を代表するシミュレーション結果を示している。上側の等高線図において、

横軸はクラスター内空孔の数、縦軸はクラスター内の溶質原子の数、また、各サイズに対応す 

 
図 3  PKA エネルギー 20eV～50 keV 生成欠陥数（フレンケル対）の確率密度分布 

図 4  20eV～50 keV 生成欠陥数（フレンケル対）の平均値と PKA エネルギーの関係 

 



る核生成臨界エネルギーの値を色によって表す。黒色の部分はエネルギーが 0 eV 以下、深赤色
の部分はエネルギーが 1.5 eV 以上の数値を表している。下側のヒストグラムは 10000 回の核生
成シミュレーションにおいて、クラスターが核生成するときにのクラスター内の組成比（クラス
ター内に溶質原子が占める割合）の統計である。 
図５の(a)は分離型を示す。Fe と溶質原子の相互作用パラメータΩ が正で、Fe と溶質原子

が反発し、核生成エネルギーの低い方向へ迂回して、高い組成比（0.6 を中心）のクラスターが
核生成される。Cu リッチクラスターは分離型のクラスターに属すると考えられる。 
図５の(b)には混合型を示す。空孔と溶質原子の相互作用パラメータΩ が負で、空孔と溶質原

子が引き合い、核生成エネルギーの低い谷を通過し、その結果、低い組成比（0.4 を中心）のク
ラスターが核生成される。MnNiSi クラスターは混合型のクラスターに属すると考えられる。 

 
(a) 分離型                               (b) 混合型 

 
５．まとめ 
本研究により、照射下で使われる材料内の、非平衡欠陥生成および集合体核生成に関するそれ

ぞれモデルを詳細化することができた。ともに、確率論もしくは統計学的視点をこれらの現象の
モデル化に取り込むことで、最終的な照射脆化予測にも確率論的もしくは統計学的視点を盛り
込むことが可能になる。このような視点は、極値統計の議論が当然ながらに必要とされる材料脆
性破壊の予測では必須であり、照射脆化予測の高度化に欠かせない知見となる。 
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図 5 空孔-溶質原子クラスターの核生成経路 
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