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要約 原子炉容器照射脆化の進展の把握，予測，検証にとって監視試験片のミクロ組織の把握は

非常に有用であり，そのメカニズムの解明においても重要である．本研究では，日本原子力研究

開発機構の原子炉廃止措置研究センター管理区域内に設置されたアトムプローブを用いて PWR

監視試験片のミクロ組織分析を実施した．対象は中性子照射量 3.01019n/cm2(E＞ 1 MeV)の母

材（銅含有量 0.16wt％）と溶接金属（銅含有量 0.19wt％）である．母材と溶接金属でともに

Cu，Mn，Ni，Si，P が集積したクラスタ，いわゆる Cu リッチクラスタが観察され，大きさは約

3nm でほぼ同じであったが，数密度と体積率は母材に比べて溶接金属の方が大きかった．これは

母材に比べて溶接金属の Ni 含有量が多いことによると考えられた．観察された Cu リッチクラス

タの大きさと数密度はこれまでに報告されている文献値の範囲内であることが確認された．
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Abstract Characterization of the microstructure of surveillance test specimens is not only

essential for grasping, predicting and verifying the evolution of radiation embrittlement but it is

also important to understand the embrittlement mechanisms. In this study, microstructural

observations of PWR surveillance test specimens were carried out using the atom probe (AP)

established at the hot laboratory in the Fugen Decommissioning Engineering Center of Japan

Atomic Energy Agency. The specimens were 0.16wt％ Cu base metal (BM) and 0.19wt％ Cu

weld metal (WM), which had been irradiated to 3.01019n/cm2(E＞ 1 MeV). Cu-enriched solute

atom clusters were observed in the BM and WM specimens. The diameter of the clusters was

about 3 nm, and was almost the same in both materials. The number density and volume fraction

of the clusters in the WM specimens were larger than those in the BM specimens, which was

attributable to the higher Ni concentration of WM. The diameter and number density of the

clusters were within the range of those reported in previous studies.

Keywords radiation embrittlement, reactor vessel, surveillance material, atom probe tomography,

solute atom cluster

1. はじめに

軽水型発電炉の原子炉容器鋼の照射脆化は重要な高

経年化事象の一つである．このため，非常に多くの研

究が行われ，延性−脆性遷移温度の上昇や上部棚エネ

ルギーの低下に関するデータの蓄積とこれを用いた現

象論的な脆化予測式の改良が行われてきた(1)〜(5)．ま

た，脆化因子の実体が次第に明らかになるにつれ，物

理的な脆化機構に立脚したより精度の高い予測式の開

発が求められ，脆化予測モデルと予測式が提案されて

いる(6)(7)．さらに，原子炉容器鋼の中性子照射脆化

予測に関する国内規格(JEAC4201)へも反映されてい

る(8)．

現在考えられている照射脆化は，原子炉容器に使用

されている A533B 鋼等の低合金鋼の場合，ナノメー

トル(nm)・スケールの極めて微細な材料変化，例え

ば銅（Cu）リ ッ チ ク ラ ス タ の形成や，マンガン

（Mn）とニッケル（Ni），シリコン（Si）が集積した

クラスタの形成，マトリックス損傷の形成，リン

（P）等の不純物の粒界への偏析に起因すると考えら
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れている(9)〜(11)．このため，最新の分析手法である

高分解能透過型電子顕微鏡(high resolution transmis-

sion electron microscopy, HR-TEM)，小角中性子散

乱(small angle neutron scattering, SANS)，陽電子消

滅(positron annihilation, PA)，アトムプローブ(atom

probe tomography, APT)，オージェ電子分光分析

(Auger electron spectroscopy, AES)等を用いて研究

が行われている(12)〜(35)．実機の監視試験片のミクロ

組織分析は照射脆化の進展の把握にとって非常に有用

であり，予測式が想定する脆化機構の連続性を確認す

るためにも高照射量領域までの実機材データの蓄積が

重要である．

本研究では，最新機器を活用したミクロ分析によ

り，照射脆化メカニズムの解明と脆化予測手法の見直

しのための技術的知見の収集を行うことを目的に，

APT を用いて PWR 実機で照射された原子炉容器監

視試験片のミクロ組織分析を実施した．

2. 実験方法

2.1 供試材

供試材は関西電力美浜発電所 1号機（以下，美浜 1

号機）の第 4回監視試験の試験片であり，母材と溶接

金属を対象にした．表 1 に材料組成を示した(36)．原

子炉容器は米国製で，国内 PWR の中では比較的 Cu

含有量が多いプラントであるが，世界の軽水炉で使用

されている材料では中程度の Cu 含有量に分類され

る．また，中性子照射量は 3.01019n/cm2 (E ＞ 1

MeV)である．

2.2 アトムプローブ分析

APT 測定には，日本原子力研究開発機構の原子炉

廃止措置研究センターの管理区域内に開設された高経

年 分 析 室 に 導 入 さ れ た CAMECA 社 製 の

LEAP3000XHR を用いた．測定は電圧パルスモード

（パルス比 0.2）で行い，試料温度は 60K（213℃）

とした．

測定用の針状の試料は，集束イオンビーム（fo-

cused ion beam, FIB)加工装置（HITACHI 製 nano-

DUE’T NB5000）を用いて作製した．FIB のマイクロ

サ ン プ リ ン グ 機 構 を 用 い て 微 小 サ ン プ ル

(2×2×10m)を切り出した後，タングステンニード

ルの先端に固定し，FIB の任意形状加工機構を使用し

リング状のビームで針状に加工した．なお，加工の進

行に伴いリングの大きさとイオンビームの強度を小さ

くすることで，加工ビームの影響を極力排除しつつ先

端径 0.1 m程度の針状に加工した．図 1 に試料の一

例を示す．

母材及び溶接金属について 3107個以上の原子を測

定して，測定領域 61022m3以上の原子マップを取得

した．収集したデータは，質量／電荷比ごとに元素の

種類を決定した．なお，APT では元素を決定する際

に，イオンの質量／電荷比を用いる．多くの元素にお

いて，質量／電荷比は元素固有の値となるが，いくつ

かの元素では，異なる元素が同じ質量／電荷比を持

つ．鉄鋼に含まれる元素の場合，質量数 58の Fe と

Ni が同じ質量／電荷比を持つことになり，データか

らは個々の原子がどちらの元素であるかを決定するこ

とは不可能である．バルク組成を調べる場合には，同

じ質量／電荷比を持つ元素の濃度を同位体の存在比を

基に配分することで値を求めることができるが，個々

の元素を分離して評価する場合にはこの方法は妥当で

ない．そこで本研究では質量数 58の元素として取り

扱った．

3. 結果

3.1 アトムプローブ測定

図 2 と 3 に母材と溶接金属で測定された原子マップ

の例を示した．大きさが直接比較できるようにスケー

ルを統一している．全ての試料で，Cu，Ni，Si，
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表 1 材料組成（wt%）

0.191.080.0120.19溶接金属 1.16

1.43

Mn Si

0.11

0.21

C

0.160.59

P Ni

0.0110.20母材

Cu

図 1 FIB加工で作製した APT 測定用試料



Mn，P が集積したクラスタ，いわゆる Cu リッチク

ラスタの形成が認められた．多くの場合には FIB加

工時に用いる Ga はほとんど検出されず，母相の組織

が適切に測定されていると考えられる．ただし，アト

ムマップの全体にわたり Ga が多く検出された試料に

ついては，組織が FIB加工の影響を受けている可能

性があるためクラスタ解析からは除外した．
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図 2 母材の原子マップの例（45×44×185nm）

Cu Ni Si Mn P

図 3 溶接金属の原子マップの例（43×42×163nm）

Cu Ni Si Mn P



3.2 クラスタ解析

測定結果に対して，電力中央研究所が溶質原子クラ

スタの解析に採用している再帰的検索手法(37)を用い

てクラスタ解析を行った．この解析法では，クラスタ

の中心を構成する元素（コア元素）をはじめに仮定す

る．次に，コア元素について一定の距離内で隣接する

集合体をクラスタとして抽出する．さらに，クラスタ

を構成する各原子（コア原子）から一定の距離内に存

在するすべての原子（周辺原子）を抽出する．最後

に，各周辺原子について，その原子から一定の距離以

内に存在するコア原子の数を調べ，これが与えられた

個数に満たない場合にはこれをクラスタから取り除

く．今回の 解 析 で は，Cu，Ni，58-Ni/Fe，Mn，Si

をクラスタのコア元素と仮定し，コア原子の抽出に用

いるしきい距離には 0.5nm を用い，コア原子が 20個

以上のものだけをクラスタとして取り扱った．また，

周辺原子の抽出に用いるしきい距離には 0.5nm を用

い，周辺原子の一部を取り除くしきい距離には

0.5nm を最低のコア原子数には 3個を用いた．

クラスタの一部として抽出された原子を解析するこ

とで，クラスタの大きさ，クラスタ内の元素の分布，

クラスタの数密度を求めた．なお，クラスタの大きさ

としてはギニエ（Guinier）半径 r をクラスタ半径と

した．ギニエ半径はクラスタの回転半径（Radius of

Gyration）l を用いて次式で定義される．

r=


5

3
l=


5

3 

∑



(x−x)


+(y−y)


+(z−z)




n

なお，クラスタの数密度の算出には抽出された全ての

クラスタを用いたが，直径の算出には測定領域の周辺

部に位置するものを除外した．これは，測定領域の周

辺部に位置するクラスタはその全体が含まれていない

可能性があるためである．今回の解析では，クラスタ

の重心から測定領域の縁までの距離がそのクラスタの

半径の 1.5 倍以上のものについてクラスタの平均直径

を求めた．また，個々のクラスタの形状を回転楕円体

で近似して調べ，近接した 2個以上のクラスタを 1個

のクラスタとして抽出していないかを検討した．すな

わち，短軸と長軸の比が 1.5 以上のクラスタについて

は長軸に沿ったコア原子の分布を求めて評価し，クラ

スタ数を見直した．ただし，このようなクラスタの連

鎖が観察されるケースは多くなく，数密度の評価に与

える影響は小さい．また，今回の APT 観察では転位

はほとんど観察されなかったので，転位近傍の領域を

除く処理等のその他の特別な処理は実施していない．

表 2 にクラスタの解析結果をまとめて示す．表に

は，クラスタの個数として数密度を求めるのに用いた

クラスタの総数と直径を評価するのに用いたクラスタ

の数をそれぞれ示した．また，母材と溶接金属のそれ

ぞれについてクラスタのサイズ分布を図 4に示した．

母材と溶接金属で非常に類似した分布であり，クラス

タの大きさについての違いはほとんどないことが確認

された．一方，数密度と体積率は母材に比べて溶接金

属の方が高い傾向があった．これは母材に比べて溶接

金属の Ni 含有量が高いことによると考えられる．

4. 考察

4.1 従来データとの比較

低合金鋼の中性子照射材に形成される溶質原子クラ
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表２ クラスタの解析結果

0.00462.33.4311/19313.7母材

0.00894.73.3

測定体積

(×10-22m3)

321/1956.8溶接金属

体積率
数密度

(×1023/m3)

平均直径

(nm)

クラスタ

個数

(総数/直径評価)

試料

図 4 クラスタのサイズ分布



スタとして，中・高 Cu 含有材（Cu が 0.1％程度以

上）に照射初期から Cu 原子を核として形成される

Cu リッチクラスタと，低 Cu 含有材（Cu が 0.07％

程度以下）で知られるようになった Cu 原子をほとん

ど含まない Mn, Ni, Si を主成分とする Mn-Ni-Si ク

ラスタがある．Cu リッチクラスタは，固溶限の小さ

い Cu の原子が照射促進拡散によって速かに集合して

クラスタ核を形成し，Mn, Ni, Si を集めて成長する

と考えられている．Mn, Ni が集まる駆動力はクラス

タ界面の相安定性（自由エネルギーが最小となるよう

な原子配置）であると考えられている(11)．本研究で

美浜 1号機第 4 回監視試験片の母材残材（Cu 含有量

公称値 0.16％）に観察された Cu を含むクラスタは

Cu 含有量から考えて Cu リッチクラスタと理解して

よいと判断される．

Cu 含有量の高い多様な鋼材で Cu リッチクラスタ

は観察されており，APT 測定で得られた析出物のデ

ータが報告されている(12)〜(18)(20)〜(26)(28)(31)〜(34)．Cu

リッチクラスタのサイズと密度についてみると，

A533B 鋼などの実用鋼に形成される Cu リッチクラ

スタの直径は 2〜4nm で極めて微細であり，数密度は

1023〜1024/m3 の範囲である．図 5はクラスタの直径

と数密度の文献データとの比較である．観察されたク

ラスタの直径と数密度ともに文献データの範囲にある

ことが確認できる．全体として，直径は照射量に対し

てゆっくり増加する傾向であり，密度は低照射量で早

く増大した後，ほとんど飽和するか，ゆっくり増加す

る傾向を示す．

中・高 Cu 含有材で高照射量になると Mn-Ni-Si ク

ラスタが新たに形成されることは，研究炉照射材を用

いた研究(38)やイオン照射による研究(39)でも報告され

ており，Cu リッチクラスタが形成されてマトリック

スの Cu濃度が減少して Cu リッチクラスタの形成が

起こらなくなった後に，低 Cu 含有材と同じように

Mn-Ni-Si クラスタが形成されると考えられる．

Mn-Ni-Si クラスタの形成機構は転位ループへの偏析

が提案されている(40)が現時点では未解明である．た

だし，その形成機構は Cu リッチクラスタとは異なる

と判断されている．本研究で観察した監視試験片の中

性子照射量の公称値は 3.01019n/cm2 であり，照射量

としてはそれほど高くはない．Cu 含有量が 0.1％程

度以上の低合金鋼で，Cu リッチクラスタによる脆化

が飽和する照射量は，材料組成や中性子束に依存する

が，米 国 PWR の 監 視 試 験 片 デ ー タ で は

1〜2×1019n/cm2 である(41)．また，ベルギー・モル研

究所の研究炉 BR2 において 300℃で 2.41×1019n/cm2

照 射 さ れ た RPV モ デ ル 合 金（Fe-0.092 Cu

-1.11Mn-0.68Ni）のアトムプローブ分析の結果とし

て Cu を含むクラスタとほとんど含まない 2種類のク

ラスタが形成したことがフランスのグループから報告

されている(29)．本研究で観察した監視試験片では，

Cu 含有量が比較的高いことと照射量がまだ低いため

に，明確に Mn-Ni-Si クラスタが観察できるまでミク

ロ組織変化が進行していないことが考えられる．

4.2 遷移温度シフトとクラスタの体積率

の関係

クラスタのアトムプローブデータと遷移温度シフト

データがともに報告されている例は極めて少ない．平
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図 5 Cu 含有量 0.1wt%以上の低合金鋼におけるクラス
タの(1)直径と(2)数密度の比較

(1) 

(2) 



成 23 年の原子力安全・保安院の「原子炉圧力容器の

中性子照射脆化に係る意見聴取会」における資料(42)

から国内監視試験片についてこれらのデータを抽出

し，クラスタの体積率の 1/2乗に対して遷移温度シフ

トをプロットしたものを図 6 に示した．これらのデー

タは PWR と BWR を合わせたもので，中性子束と照

射量には比較的大きな違いがある．また，Cu 含有量

も古いプラントの比較的高いものから最近のプラント

の 0.03％ Cu 程度の非常に低いものが含まれる．こ

のため，材料組成や照射条件が異なり Cu リッチクラ

スタと Cu をほとんど含まない Mn-Ni-Si クラスタの

両方が形成していると考えられるが，クラスタの体積

率の 1/2乗と遷移温度シフト量にはあるばらつきの範

囲で線形の相関が認められる．

図 6 には，美浜 1号機第 4回監視試験結果として公

開されている遷移温度シフトデータ(36)とクラスタの

分析結果との関係も合わせて示した．母材，溶接金属

ともに文献データのトレンド線上によくのっているこ

とが確認された．

5. まとめ

美浜 1号機第 4回監視試験のうち母材と溶接金属を

アトムプローブでミクロ観察した．母材と溶接金属に

Cu, Mn, Ni, Si, P が集積したクラスタ，いわゆる Cu

リッチクラスタが形成していることを把握した．観察

された Cu リッチクラスタは母材と溶接金属でほぼ同

じ大きさであり，数密度と体積率は母材に比べて溶接

金属の方が大きかった．これは母材に比べて溶接金属

の Ni 含有量が高いことによると考えられる．観察さ

れた Cu リッチクラスタの大きさと数密度はこれまで

に報告されている文献データの範囲にあることが確認

された．また，公開されている遷移温度シフトデータ

とクラスタの体積率の関係と比較した結果，母材と溶

接金属ともに文献データのトレンド線上によくのって

いることが確認された．
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