
1.  はじめに

軽水型発電プラントの炉内構造物材料として使
用されるオーステナイトステンレス鋼は，中性子
照射によりミクロ組織やミクロ組成が変化し，照
射誘起応力腐食割れ（irradiation assisted stress 
corrosion cracking, IASCC）の発生や靱性の低下
を引き起こす場合がある．これまで，主として透過
型電子顕微鏡（transmission electron microscopy, 
TEM）による照射ステンレス鋼の観察や分析が行

われ，転位ループやブラックドット，キャビティ，
γ'析出物が形成すること，これらの大きさや密度は
照射温度や損傷速度等の照射条件により影響を受け
ることが知られている．また，照射誘起偏析による
結晶粒界でのニッケル（Ni）の濃化やクロム（Cr）
の欠乏等に関しても多くの測定がなされ，ステンレ
ス鋼の照射変化に関するデータベースが構築されて
いる（1）．
近年，原子レベルの空間分解能を有する質量分
析法であるアトムプローブ（atom probe tomo-
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graphy, APT）分析が中性子やイオンで照射され
たオーステナイトステンレス鋼に対して試みられ，
溶質原子クラスタの形成や照射誘起偏析に関して
報告されつつある（2）～（8）．このうち，加圧水型原子
炉（pressurized water reactor, PWR）で照射され
たステンレス鋼に対するAPT測定に関する報告は，
Etienneらによるバッフルフォーマボルト（15%冷
間加工316ステンレス鋼，照射温度360℃，照射量
12dpa）の分析（2）とToyamaらによる燃料ラッパー
板（304ステンレス鋼，照射温度300℃，照射量
24dpa）の分析（3）,（4）がある．Etienneらは，結晶粒
内にシリコン（Si）が濃縮した領域とNi-Siが濃縮
したクラスタが形成していることを報告しており，
フランクループや転位へのNiやSiの偏析による形
成機構を指摘している．Toyamaらは，Ni-Siが濃
縮した析出物がTEMで観察されるフランクループ
の10倍の数密度で形成し，一部の析出物はマンガ
ン（Mn）とリン（P）を含むことを報告している．
ただし，Ni-SiクラスタはTEMでは観察が難しく，
またIASCCや脆化へ寄与が不明であり，より詳細
な分析が求められている．さらに，照射ステンレス
鋼のAPT測定データの数はまだ少なく，材料と照
射条件も限られており，同じ材料で中性子照射量の
異なるいわゆる照射量依存性を直接検討できるデー
タはない．
そこで，我々がこれまでIASCC研究に用いてき
た国内のPWRの燃料領域内で照射されたフラック
スシンブルチューブ材をAPTで分析して溶質原子
クラスタの形成に対する照射影響を調べ，これまで
に報告済みのTEM観察による損傷組織（9）と比較検
討した．

2.  実験方法

2.1  供試材

供試材は中性子照射量の異なるフラックスシン
ブルチューブ材である．材質は冷間加工SUS316ス
テンレス鋼であり，材料組成（wt.%）はFe-0.04C-
0.62Si-1.63Mn-0.022P-0.006S-12.6Ni-16.94Cr-2.22Mo
である．照射条件は表１にまとめて示した通りであ
り，照射量は３，11，74dpaの３条件である．なお，
照射量74dpaのデータについては既に報告済みであ
る（10）．

2.2  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．測定はレーザーパルス
モードで行い，試料温度は-238℃，レーザー出力
は0.3nJ，パルス周波数は200kHzとした．
測定用の針状の試料は，集束イオンビーム

（focused ion beam, FIB）加工装置（HITACHI製
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×
10µm）を切り出した後，タングステンニードルの
先端に固定し，リング状にビームを走査して試験片
を削り円錐状に加工した．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と加速電圧を
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0.1µmの針状に加工した．
APT測定で収集したデータは，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
の平均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，個々の元素の局所
的な濃度変化を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．なお，測定した試験片の数とイオンの総
数はそれぞれ，3dpa照射材が５個と820万イオン，
11dpa照射材が８個と2640万イオン，74dpa照射材
が８個と2000万イオンである．
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表１　研究に使用したシンブルチューブ材の照射条件

照射量（dpa） 損傷速度（dpa/s） 照射温度（℃）
３ 8×10-9 324
11 2.8×10-8 323
74 1.5×10-7 305
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3.  結果

3.1  アトムプローブ測定

図１には，測定された原子マップの例を示した．
母相には，NiとSiがともに集積した箇所が観察さ
れ，照射量3dpaからNi-Siクラスタが形成している
ことが分かる．また，測定したすべての試料に同様
なクラスタが観察され，Ni-Siクラスタが高密度に
結晶粒内に形成していることが分かった．なお，ク
ラスタは直径が６～10nm程度の比較的大きなもの
と，直径が3～4nmの小さなものからなっており，
照射量74dpaでは大きなクラスタの一部にMnとP
の集積も認められた．
レーザーパルスモードによるアトムプローブ測定
では，入射レーザーの熱影響によりSiやP等の軽元
素が試料表面を拡散し密度分布を生じる場合がある
が，今回の測定ではSiやPに特異な密度分布は観察
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．また，FIB加工に使用したGaもほとんど
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．

3.2  クラスタ解析

測定された原子マップに対して，マキシマム・セ
パレーション法に基づいた再帰的検索手法を用いて
クラスタ解析（11）を行った．本手法は，原子炉圧力
容器鋼に中性子照射により形成する直径数nmの溶
質原子クラスタの抽出に用いられる方法である．こ
の解析法では，クラスタのコアを形成する元素を定
義し，与えられた距離内で隣接するコア原子でまず
クラスタを抽出する．次に，各コア原子から与えら
れた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
から与えられた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周辺原子を
取り除く．今回の解析では，Siをクラスタのコア元
素と定義し，コア原子の抽出に用いるしきい距離に
は0.7nm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．なお，コア原子の抽
出に用いるしきい距離については，0.5nmでは大き
なクラスタを分割して抽出する傾向があり，小さす
ぎると判断された．また，0.6nmでは大きく明瞭な
クラスタはほぼ的確に抽出できるが，小さなものや

（1） 3dpa, 324℃, 8×10-9dpa/s

（2） 11dpa, 323℃, 2.8×10-8dpa/s

（3） 74dpa, 305℃, 1.5×10-7dpa/s
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図１　 中性子照射されたSUS316ステンレス鋼の原子マッ
プの代表例 
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ディフューズなものが抽出されず，小さすぎると判
断された．一方，より大きな値では複数のクラスタ
を一つのクラスタとして抽出してしまうため，今回
の解析ではしきい距離を0.7nmとした．また，Si以
外にNiも明確にクラスタに集積しておりコア原子
であると考えられるが，ステンレス鋼の主要な成分
元素であり濃度が高いためにコア原子と仮定してク
ラスタを抽出すると，Niの濃度揺らぎに起因した
小さなクラスタが高密度に抽出されるとともに，複
数のクラスタを一つのクラスタとして抽出してしま
う傾向が強くなり適切なクラスタの抽出が不可能
であった．このため，今回の解析ではコア原子をSi
に限定してクラスタを抽出した．また，周辺原子の
抽出に用いるしきい距離には0.5nmを用いて周辺原
子を含めたクラスタを抽出した．最後に，周辺原子
のうち0.5nm以内にSiもしくはNiが３個未満しか
ないものを取り除いた．
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半径 rg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 lgを用いて次
式で定義される．

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1.0倍以上のものについてクラス
タの直径を評価した．

図２には，クラスタのサイズ分布を示した．な
お，クラスタの平均直径は，3dpa照射材では3.8nm，
11dpa照射材では4.3nm，74dpa照射材では4.1nm
であった．すべての照射量で直径が5nm程度を境
にした２つのピークが認められた．抽出されたクラ
スタは直径5nm以下が多く，これ以上の大きさの
クラスタは少ない．ただし，照射量の増加に伴いよ
り大きなクラスタが存在するようになり，クラスタ
の成長が認められた．

表２にクラスタの数密度と平均組成のデータをま
とめて示した．図３には，クラスタの数密度を全
クラスタについて比較するとともに，直径が5nm
未満のもの（Small）と5nm以上のもの（Large）
に分けて示した．全クラスタの密度は3dpaから
11dpaで増加しているが，11dpaと74dpaはほと
んど同じある．大きいクラスタの密度は3dpa，
11dpa，74dpaの順に小さくなり，反対に小さいク
ラスタはその順に大きくなっている．調べた３レベ
ルの照射では，Ni-Siクラスタは11dpaまでは形成
が進行するが，11dpa以上では形成が進行していな
いことが示唆される．この結果は，小さなクラスタ
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図２　クラスタのサイズ分布

表2　シンブルチューブ材のクラスタの数密度と平均組成

Specimen Cluster Number density
（×1023m-3）

Average composition（at%）
Fe Cr Mn Ni Si Mo

3dpa,
323ºC

Small 2.6 55.1 12.9 0.7 19.4 10.8 0.7
Large 3.3 45.0 9.7 0.9 29.4 14.1 0.5

11dpa,
323ºC

Small 5.8 51.9 12.0 1.1 21.7 11.5 0.9
Large 1.9 41.3 8.6 0.9 31.0 16.0 0.6

74dpa,
305ºC

Small 6.8 53.5 11.6 1.2 21.6 10.7 0.8
Large 0.9 44.2 9.4 2.0 28.5 14.4 0.8
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は中性子照射により蓄積する照射欠陥と関係がある
こと，大きなクラスタは照射初期（照射により形成
した損傷組織が互いに影響を及ぼしあう分布状態に
まで到達する時間）に形成したものが照射欠陥等と
の反応で再固溶して消失するプロセスがあることを
示唆する．
図４にクラスタの平均組成を直径が5nm未満の
ものと5nm以上のものに分けて示した．組成はほ
とんど異なっておらず，ほぼ同じ組成のクラスタが
生成していることが分かった．また，クラスタの
直径と組成の関係を3dpa照射材と11dpa照射材に
ついて図５にそれぞれ示した．なお，74dpa照射材
についての同様な整理の結果は既に報告済みであ

る（12）．直径が5nm未満のクラスタについては，組
成のばらつきは大きいが，その分布は正規分布に近
いものであった．バルクの平均組成と比較すると，
NiおよびSiがバルクの約２倍と７倍に集積してい
ることが分かった．また，平均組成は照射により
Ni濃度がわずかに増加する傾向が認められたが，Si
など他の元素についてはほぼ同じ濃度であった．一
方，直径が5nm以上のクラスタについては，直径
が大きくなるほどNiとSiの濃度は高くなり，Feと
Crの濃度は低くなる傾向があった．また，Mnにつ
いては74dpa照射材でのみ一部のクラスタで高い濃
度であった．
図６には，クラスタへの集積が認められたNiに
ついてSiとの数の関係を示した．Niの数は，Siの
数が増加するのに伴い照射量によらず一定の割合
（Ni/Si=2）で増加する傾向があった．
図７には，3dpa照射材で観察された大きいクラ
スタの内部の組成の変化の例を示す．このクラスタ
は直径が約8nmであり，中心付近はほとんどNiと
SiのみでFeは含まれず，最中心はNiとSiの比はほ
ぼ１となっている．クラスタはSiとNiの集積が核
となって生成していることを示唆する．

4.  考察

4.1  クラスタ生成

軽水炉で照射されたシンブルチューブ材から照射
量3dpa，11dap，74dapの材料をAPTで観察した
結果，3dpa照射材からNi-Siクラスタの生成が確認
された．ただし，照射温度と照射速度は表１に示し
たように若干異なっている．
図３に3dpa，11dpa，74dpa照射材の大小のクラ
スタと全クラスタの密度の比較を示したが，全ク
ラスタの密度は3dpaから11dpaで増加しているが，
11dpaと74dpaはほとんど同じある．大きいクラス
タの密度は3dpa，11dpa，74dpaの順に小さくなり，
反対に小さいクラスタはその順に大きくなってい
る．大小のクラスタの密度が入れ替わるように変化
する傾向は，個々のクラスタが生成して成長すると
いう考えでは説明できない．NiとSiの既存転位へ
の偏析の進行とクラスタの判別の仕方が関係してい
る可能性が考えられる．冷間加工による初期転位に
NiとSiが偏析する初期段階には，転位周りに溶質
濃度の高い場が形成される．一方，加工転位は近傍

Small clusters (<5nm) 
Large clusters (>5nm) 

Ni/Si  2 

Ni/Si  2 

  

（1） クラスタ（直径 5nm未満） 

（2） クラスタ（直径 5nm以上） 
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図３　クラスタの数密度の比較

図４　クラスタの平均組成の比較
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3dpa 照射材 11dpa 照射材 74dpa 照射材

（1） 3dpa照射材

（2） 11dpa照射材
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図５　クラスタの平均組成の比較

図６　クラスタへのSiとNiの集積の関係
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でのカスケード損傷や転位ループとの相互作用など
で消滅が進み，線状の転位は数dpa以上では電子顕
微鏡でも明確には見られなくなる．このような転位
組織変化の過程で，照射量が少なく転位の分解があ
まり進んでいない段階では，溶質クラスタが分断さ
れないで大きいクラスタとして判定される可能性が
高いが，照射が進んで転位の分断が進むとそのよう
な大きく判定されるクラスタが減少しより小さいク
ラスタとして判定されるものが増加する可能性が考
えられる．
一方，74dpa照射材では11dpaまでは見られない
Mnを含むNi-Si-Mnのクラスタが見られており，転
位組織の変化に影響されないクラスタの組成の発達
も起こっていると考えられる．Mnは粒界のような
シンクで減少するような元素であり，Ni-Si-Mnクラ
スタは単純なシンクへの偏析で生じるものではない
と考えられ，照射誘起偏析以外のメカニズムで照射
の進行とともに現れるクラスタと考えられる．その
メカニズムは熱力学的安定相の照射による変化など
が考えられるが現状では不明であり，照射量の異な
るデータをさらに得ることによりクラスタの発達の
知見をさらに蓄積する必要がある．

本試料で観察されたNiとSiの濃化したクラスタ
と同様のクラスタは，軽水炉やそれに近い300℃
付近で照射されたステンレス鋼で報告されてい
る（2）~（8）．今回観察されたクラスタの形態やサイズ
は報告されたものに類似している．クラスタが結晶
構造をもちどのような析出物と関係しているかはま
だよく分かっていない．
また，軽水炉で照射されたステンレス鋼の低歪速
度引張試験や定荷重試験からIASCC発生の特徴が
調べられ，照射量が1～5dpaでIASCC感受性が現
れることが明らかにされているとともに，IASCC
が発生するしきい応力線図が照射量に対して求めら
れており，約10dpaでは約900MPaであり，30dpa
では約450MPaまで低下し，それ以上の照射量では
ほとんど低下しない（1）．
クラスタが機械的性質やIASCC特性などの巨視
的な性質へどの程度影響しているかはまだよく分
かっていない．今後も多様な条件で分析を継続して，
クラスタの性状とその影響を調べることは照射劣化
機構の解明で重要である．

4.2  TEM観察組織との比較

今回分析した照射材は，TEM観察による内部欠
陥の同定と定量化がなされており，転位成分として
フランクループとブラックドット，キャビティとし
てHeバブル，析出物としてγ ’相（NiとSiの化合物
Ni3Si）が報告されている（9）．表３にそのデータを
まとめて示した．
アトムプローブ分析で観察されたクラスタが主
としてNiとSiからなるので，γ ’相（Ni3Si）やG相
（M6Ni16Si7）との関係が示唆されるが正確な性状に
ついては報告されていない．クラスタのNiとSiの
比率は約２であり，γ ’析出物の３よりは小さい値で
ある．また，TEM観察によりγ ’析出物の回折斑点
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表３　シンブルチューブ材の観察データ（9）

d :average diameter（nm）, ρ : number density（╳1022m-3）

Microstructure
3dpa, 293ºC 4dpa, 323ºC 11dpa, 323ºC 74dpa, 305ºC

d ρ d ρ d ρ d ρ

Frank loop 10.7 2.5 12.2 1.5 12.4 2.3 12.1 2.0
Black dot 4.3 2.5 4.1 3.8 4.2 2.1 4.9 4.6
Cavity 0.9 36 0.9 21 0.9 50 1.1 40

γ ’ precipitate ND ND 3.1 <0.03 3.7 0.16 4.0 0.64
ND : not detected

図７　3dpa照射材のクラスタの内部組成の例
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位置で撮影された暗視野像から測定された析出物
は，3dpaでは観察されず，11dpaと74dpaでは観察
されている．ただし，数密度は今回アトムプローブ
分析で得られたクラスタの数密度の1/100以下であ
り大きな違いがある．
シンブルチューブ材では硬さデータが得られてお
り，3dpaでは337，11dpaでは375，74dpaでは373
であり，3dpaから11dpaでは硬化が進行するが，
11dpa以上ではすでに飽和レベルに達している．こ
の飽和傾向は転位ループの密度が飽和することが原
因と考えられている．Ni-Siクラスタの密度の変化
は硬さの変化と傾向が同じであるので，硬化に対し
て何らかの寄与をもつと考えられるが，転位ループ
の寄与との相対関係などは不明である．ただし，転
位ループはシンクとして作用するため溶質元素の偏
析が起こり“pure”な転位ループはおそらく存在し
ないと考えられる．これはNiやSiで“decorate”さ
れた転位ループがほとんどであることを示唆する．
APT観察でもリング状のNiやSiの分布が多く認め
られている．これまでの照射欠陥の硬化因子の検討
では，“decorate”された転位ループのような複合効
果を加味すべき欠陥は機論されておらず，今後転位
ループやクラスタの硬化因子を総合的に再評価する
必要がある．ただし，アトムプローブ分析で観察さ
れるクラスタとTEMで観察される損傷組織との対
応が必ずしも明確ではないため，同じ硬化因子を見
ている可能性もある．アトムプローブ分析で得られ
るミクロ組成とTEM観察によるミクロ組織の対応
を明らかにするには，TEM観察した試料のアトム
プローブ分析などの高度な実験によるデータで確認
することが望まれる．

5.  まとめ

アトムプローブ測定によりPWRで最大74dpa照
射されたSUS316ステンレス鋼の溶質原子クラスタ
の形成を調べた．照射量3dpaからNi-Siクラスタが
高密度に結晶粒内に観察された．クラスタは直径が
６～10nm程度の比較的大きなものと，直径が3～
4nmの小さなものからなっていた．クラスタの大
きさと数密度，平均組成は照射量11dpaと74dpaで
同様であり，11dpa以上でクラスタの形成が飽和傾
向にあることが示唆されたが，高照射量でのみMn
とPが集積した大きなクラスタが存在した．直径が
10nm程度でMnとPを含むクラスタはG相析出物

に類似の構造であることが推察され，照射量11dpa
以上でもクラスタの形成が生じていることが確認さ
れた．
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