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概要 

【研究の必要性】 

 原子炉燃料では、燃料ペレットと被覆管（ないし被覆材）の２つの物理障壁による放射

性物質閉じ込めがプラント健全性確保の要となる。このうち被覆管については通常運転時

及び異常過渡時において放射性物質を閉じ込める機能が維持されることが求められ、すな

わち炉内環境において劣化が進行しても機械強度は十分であり破断や貫通欠陥に至らない

ことが要求される。また原子炉事故では高温水蒸気腐食と水素化の進展により被覆管内圧

上昇、燃料-被覆管機械的相互作用が過剰となり燃料破損に至ったものと考えられる。こ

の事象に対する燃料の燃焼度、すなわち劣化の影響は不明であり、いつまで炉心が持ち堪

えることができるかを示すことができなかった。今後のシビアアクシデント・マネジメン

トの中では燃料被覆管の裕度について明確に示す必要がある。 

 これらの要求に対して燃料被覆管に関する知見は必ずしも十分ではない。これは、規制

要求として、通常使用および異常過渡の条件においては貫通性損傷が生じないことの実力

を示すことが求められていて、また想定事故事象に対する破損限界範囲から燃料の使用制

限を決めてきた経緯があるからである。換言すれば、想定を超えた事象に対する安全性や

裕度の記述は不明確である。さらに管形状を有する被覆管の場合、管成形時の圧延処理等

による集合組織の形成、管長手方向の応力や歪、さらに被覆管内圧上昇や燃料-被覆管機

械的相互作用による周方向応力など、組織や機械的作用に異方性がある。そのため適切な

試験法を開発する必要がある。 

【目的】 

 そこで本研究では以下を目的とした。軽水炉および高速増殖炉の燃料被覆管を対象とし、

(1)腐食、水素化、He 蓄積、照射脆化を模擬した環境劣化試験を実施し、(2)定常条件およ

び異常過渡条件における機械強度の劣化量依存性として整理する。さらに、(3)微細組織

観察／分析および組織形成観察試験を行い、劣化のミクロ機構を明らかにする。そしてこ

れらを総合して、(4)材料健全性維持に必要な使用限界に関する情報を抽出する。 

【業務の成果】 

 本研究は四年計画事業の最終年度に当たり、次世代軽水炉燃料被覆管および高速増殖炉

燃料被覆管候補材料である、Zr-Nb合金（J合金）ならびに酸化物分散強化鋼（12Cr-ODS鋼）

を対象として材料劣化を腐食、水素化、イオン照射により模擬し、燃料被覆管に特徴的な

多軸応力場を模擬する手法を開発し、機械強度（クリープ強度）と微細組織観察を組み合

わせた劣化メカニズム解明を行った。 

(1)材料選定と材料劣化試験 

 本事業で対象とする材料をこのタスクから供給し、また腐食と水素化試験を実施した。 

腐食試験では PWR 実機冷却材模擬水および事故時挙動を模擬した高温水蒸気雰囲気を含む
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環境下で腐食試験を実施し腐食時間を 13000 時間程度まで伸長した。腐食材の腐食量なら

びに吸収水素量を測定し、金相観察試験を実施した。水素化試験では最大 1800ppm 程度の

水素化試験を実施した。水素化材の吸収水素量を測定し、金相観察試験を実施した。 

(2)劣化材料の機械的性質評価 

 高温クリープ試験を実施した。ODS 鋼を対象として変形および破壊機構領域図を作成す

るために、973 K、真空中でクリープ試験を実施した。この時の負荷応力は 120-200 MPa と

し、クリープ速度は Galofaro のクリープ式により求めた。負荷応力 200 MPa の試料に対し

て走査型電子顕微鏡（SEM）を用いて破面観察を行い破壊機構の推定を行った。 

改良型中子拡管試験の開発を行った。中子や被覆管試料の形状や材質などを最適化し、ま

た有限要素解析から応力分布に関する情報を取得し、ほぼ純粋な周方向応力による変形を

確認した。これを実機条件に適用するための換算法について検討を行った。光学顕微鏡内

引張試験装置によるその場観察試験を実施し、有限要素法解析を実施し、試料形状の最適

化を行った。 

(3)劣化材料のミクロ組織観察試験 

 腐食材、水素化材、機械試験材等に対しSEM/EBSD観察およびTEM観察を行った。EBSD観

察組織と破断材のひずみ量との相関をとるための指標を探索し、IQ、KAM、GAM、GOS 等の

種々の可視化手法を検討した結果、IQ 以外は指標となりえるが、観察条件に左右されにく

く再現性に優れる GOS が指標として適切と評価した。また水素化材の破断に対する水素化

物の形状や粒径の影響について TEM や EBSD を用いて調査し、ミクロなクラック形成との関

連について定性的な情報を得た。TEM 観察では腐食材の観察を重点的に行った。腐食材を

観察した結果、そのデータを解釈するために、無垢材を再観察する必要が生じたため、こ

れも併せて行った。腐食材の試料は J 合金（J3）であり、PWR 環境を模擬した水中（360℃、

18.7 MPa、2.2 ppm Li / 500 ppm B）で 3500 時間腐食させたものである。無垢材の観察は

3種類の J合金（J1、J2、J3）の全てについて行った。 

(4)イオン照射試験 

 高速増殖炉に特有な He 脆化を模擬するためにイオン注入試験を行った。サイクロトロン

加速器を用い、エネルギーディグレーダ等の照射条件を最適化した。数十 ppm 程度の He 注

入材を作製した。そしてクリープ試験を実施し粒界破壊を確認した。また、高エネルギー

イオン照射試験として Zr-Nb 合金に対して数 dpa までの照射試験を行った。勝者試料を機

械試験等が実施可能な施設に移送した。 

上記の高エネルギーイオン照射試験では加速器の特性として得られるビーム強度が低く、

現実的な範囲では 10dpa 程度に限界があるため、高損傷量領域をカバーするために中エネ

ルギーイオン照射試験を行った。タンデトロン加速器を用いて単純な高温イオン照射実験

を行うと共に、当事業の特徴として加速器ビームラインを電子顕微鏡に接続し、イオン照

射その場観察を可能とすることに成功した。これは世界的に見て最高エネルギーのイオン

照射を可能とする装置である。本システムを用いた実験は平成 26年度以降に本格化する。 
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(5)委員会 

 これらの研究成果について議論し、広く意見を聞きながら研究を進めるため、委員会を

開催し、有益な議論ならびに指導を得た。 

 

 これらの成果は、国内外の会議や論文として広く報告されている。詳細なリストは様式

21 に記す。この概要では件数について記載する。 

 発表 合計 89 件 

  国内学会発表 63 件（内、口頭発表 37 件、ポスター発表 26 件） 

  国際学会発表 26 件（内、招待講演 2件、口頭発表 15 件、ポスター発表 9件） 

 論文 合計 22 件 

  ジャーナル 21 件、査読付プロシーディングス 1件 

  （内、発刊済 19 件、発刊予定 3件） 

 

 



1-1 
 

１．はじめに 

【研究の必要性】 

原子炉燃料では、燃料ペレットと被覆管（ないし被覆材）の２つの物理障壁による放射性物

質閉じ込めがプラント健全性確保の要となる。このうち被覆管については通常運転時及び異常

過渡時において放射性物質を閉じ込める機能が維持されることが求められ、すなわち炉内環境

において劣化が進行しても機械強度は十分であり破断や貫通欠陥に至らないことが要求される。 

また今回の福島第一原子力発電所における原子炉事故では、長時間にわたる全電源喪失とい

う想定を超えた事態に至り、その結果長時間にわたり高温水蒸気腐食と水素化が進展し、被覆

管内圧上昇、燃料-被覆管機械的相互作用が過剰となり燃料破損に至ったものと考えられる。通

常、原子炉内には燃焼度の異なる、すなわち劣化状況の異なる燃料が混在していているが、材

料劣化が今回のような事故時にどのように影響するかは不明であり、炉心のモニタリングの術

が無かったこととも相まって、いつまで炉心が持ち堪えることができるかを示すことができな

かった。今後のシビアアクシデント・マネジメントの中では事故時の燃料被覆管の裕度につい

て明確に示す必要があると考えらえる。 

これらの要求に対して燃料被覆管に関する知見は必ずしも十分ではない。これは、規制要求

として、通常使用および異常過渡の条件においては貫通性損傷が生じないことの実力を示すこ

とが求められていて、また事故も同様で想定事象における破損限界の実力を示すことで燃料の

使用制限を決めてきた経緯があるからである。換言すれば、規制で想定した範囲内において

「止める、冷やす、閉じ込める」の安全の大原則を達成できることを実証することが求められ

ていて、科学的説明性は必ずしも要求されていないことを意味している。しかし、想定を外れ

た事象、例えば予期しない燃料リークのような事象が発生した場合、または今回の事故のよう

に工学的想定を超えるような事象が発生した場合には、何をもって安全性を表現できるかが明

確ではなく、また事象に至る過程や条件が多様であり規定は困難である。そのため事象を素過

程に分解してイベントツリーを構成し定性的定量的に事象進展を説明することが有効と考えら

れるがあまり例がない。 

さらに管形状を有する被覆管の場合、管成形時の圧延処理等による集合組織の形成、管長手

方向の応力や歪、さらに被覆管内圧上昇や燃料-被覆管機械的相互作用による周方向応力など、

組織や機械的作用に異方性がある。そのため適切な試験法を選択する必要があるが、これまで

実施されてきたリング引張試験等の手法は応力分布に実機条件に適合しないことが指摘されて

おり、適切な手法の開発が求められている。 

【目標】 

そこで本研究では、軽水炉および高速増殖炉の燃料被覆管を対象として、(1)腐食、水素化、

He 蓄積、照射脆化などの炉内劣化を模擬した環境劣化試験を実施し、(2)定常条件および異常

過渡条件における機械強度の劣化量依存性として整理する。さらに、(3)微細組織観察／分析お

よび組織形成観察試験を行い、劣化のミクロ機構を明らかにする。そしてこれらを総合して、

(4)材料健全性維持に必要な使用限界に関する情報を抽出する。 
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２．業務計画 

2.1 全体計画 

図 2.1 に本研究の構成を示す。軽水炉では腐食、水素化、照射損傷、また高速炉では照射損

傷と核反応 He の蓄積が、それぞれの環境での代表的材料劣化事象であり、これら事象の進行に

対して FP ガス蓄積による内圧上昇や燃料-被覆管機械的相互作用に伴う機械力や変位が重畳す

る。従ってこのような劣化と負荷に対応した環境劣化試験、機械強度試験およびミクロ分析試

験を実施する。 

タスク１：材料選定と劣化モード 

まず、現行の軽水炉用燃料被覆管材料（ジルカロイ 2 または 4）を対象として腐食試験、水

素化試験、イオン照射試験を実施する。当該材料では多くの知見の蓄積があり、耐力や破断伸

びの中性子照射量依存性[1-1]等、炉内挙動が既知であることから本事業で採用する試験法の妥

当性評価に用いる。また比較材として改良被覆管材や次世代被覆管材(Zr-Nb 合金)を用いる。

特に Zr-Nb 合金については平成 21-23 年度に実施したイニシアティブ事業[1-2]において実機適

用性に優れた材料であるとの結論を得ており、これの確証を更に深める試験となる。 

これらの通常時健全性に対応した試験に加えて、本研究では事故時挙動模擬試験として、上

記の劣化試料を高温水蒸気雰囲気に曝し腐食速度を計測する試験を実施する。 

また、高速増殖炉用燃料被覆管材料としては日本の知見蓄積がされている Cr と Ni を富化し

たステンレス鋼（PNC316 等）や酸化物分散型ステンレス鋼（ODS 鋼）を用いる。これらの材料

は400～700℃の温度域にて、原型炉で130GWd/t（照射量換算で115dpa）、実証炉では250GWd/t

（同、250dpa）までの照射により健全性を保持することが要求されている[1-3,1-4]。これを模

擬したイオン照射および He 注入試験により劣化を評価する。 

尚、供試材は ODS 鋼については製造し、他の鋼は購入する。Zr 系材料は三菱原子燃料(株)よ

り入手することとした。腐食試験と水素化試験はニュークリア・デベロップメント(株)にて実

施する。イオン照射試験は、He 注入試験を東北大（長谷川 G）および物材機構、中エネルギー

イオン照射試験は東大にて実施し、事故時挙動模擬試験および高エネルギー重イオン照射試験

は東北大(阿部 G)にて実施する。 

タスク２：劣化の評価（マクロ試験） 

本項目ではタスク１で環境劣化させた材料に対して以下の機械試験を実施する。以下の試験

項目は東北大(阿部 G)にて実施する。 

(a)引張試験およびナノ硬度試験により、一般的な材料特性を把握する。ジルカロイに関して

は豊富な既往研究データとの比較により本手法の妥当性を評価する。これを基準とし他の

材料の性能を評価する。 

(b)通常運転以上の温度域における高温クリープ試験から変形機構図を作成し、通常条件にお

ける劣化挙動、異常/事故条件における破損挙動を評価する。この時、被覆管形状と異方

性のある応力負荷と材料の劣化の度合いを考慮に入れて整理することで、事故時挙動をよ

り明確にすることができる。 

(c)内圧上昇やPCMI、FCMIをより正確に表現するために、中子拡管法を用いて周方向応力負荷
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条件でのクリープ試験により材料の脆化を評価する。中子拡管法でこれまでに指摘されて

いる、実機との応力条件の違い（多軸条件、または応力支配か歪支配か）を考慮に入れて

当該手法を改良した新しい手法を提案する。 

タスク３：劣化の評価（ミクロ組織観察） 

本項目ではタスク１で環境劣化させた材料、およびタスク２で機械試験を施した材料に対し

て以下の観察／分析試験を実施する。 

(a)試料縦横断面および機械試験後の破面をSEM/EBSD法を用いて観察する。そして腐食被膜、

水素化物、He バブルに起因した割れの起点などを観察し、被覆管集合組織等との組織学的

関係および結晶学的関係を明らかにする。本項目は阪大が担当する。 

(b)試料縦横断面および機械試験後の破面を光学顕微鏡法および透過電子顕微鏡法も用いて観

察する。そして腐食被膜、水素化物、He バブルなどを観察し、被覆管集合組織等との組織

学的関係および結晶学的関係を明らかにする。本項目は東北大(阿部 G)が担当する。 

タスク４：ミクロ組織形成 

本項目では、中エネルギー加速器を用いてタスク１のサイクロトロン照射では達成できない

数十 dpa 程度までの高温イオン照射試験を実施する。材料としては、無垢材だけでなく、劣化

の進んだ被覆管の照射効果を模擬するため水素化材、He 注入材に対する照射試験も実施する。

本項目は東大および東北大(阿部 G)で担当する。 

(a)イオン照射試験を実施し、照射試料をタスク３に供する。広範囲の温度域、照射領域にわ

たって組織形成過程を詳細に記述するべく照射マトリックスを大きくとる。そしてタスク

１～３の試験と合わせ劣化の機構論を構築する。 

(b)中エネルギー加速器を電子顕微鏡に接続させ、イオン照射その場観察実験を実施する。そ

して母相や析出粒子、水素化物やHeバブル等の組織の照射下安定性を明らかにする。これ

により組織形成の動的過程を詳細に記述し、劣化モデルを精緻化する。 

タスク５：研究検討委員会 

上記タスクの成果を統合し、機構論の検討と実機適用を視野に入れた工学的評価を実施する。

また、本研究グループのみにとどめず、関連研究者、開発担当者、電力、規制担当者等を本事

業の外部評価委員として招へいし、単に研究進捗を評価するだけでなく、燃料開発及び規制に

対する本事業成果の適用性について検討し、より合理性のある開発基準と規制の考え方につい

ての議論を進める。この議論の内容は、研究代表者が参画する燃料ロードマップ関連委員会等

へも報告し、より高い視点からの意見を受け、議論を進める。本タスクは、代表者がH21-23年

に実施した原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業[1-2]においてその有効性が強く認識

されており、本提案においても引き続き開催することとした。 

 

燃料被覆管材料に関し、これまでの実炉照射による実力ベースでの健全性説明に加えて、機

構論に基づいた科学的説明を行うために以下の目標を掲げる。すなわち、腐食、水素化、イオ

ン照射により環境劣化材を作製し、事故時挙動を含めた機械試験により管の強度や変形/破壊

挙動と様相を明らかにする。現行材に対する試験結果を既往研究データと対比させ、当該試験
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の妥当性を検証する。そして改良材や次期材に対し同様の試験を行い十分な性能を確認すると

ともに、安全裕度を示す。これらの挙動は詳細な観察分析やその場観察等を駆使し機構モデル

を構築する。燃料専門家から構成される検討委員会にて多角的視点から成果を検討し規制や開

発に反映可能な知見としてまとめる。以上をまとめ、表 1-1 に全体計画を示す。 

 
  

１．環境劣化 
 ●腐食試験、 
 ●水素化試験 
 ●イオン照射／He 注入試験 
 ●事故時挙動 

原子燃料被覆管の安全設計基準に資する環境劣化評価手法開発 

図 2.1 研究の概略 

３．さらに 
 ●中エネルギーイオン照射により 
  高照射領域（数十 dpa）をカバー 
 ●加速器結合型電子顕微鏡により 
  イオン照射／注入下の組織形成過程を 
  解明し、劣化モデルを精緻化 

２．劣化評価 
 ●機械試験 
  引張、クリープ、中子拡管、多軸試験等 
 ●観察分析試験 
  光顕、TEM、SEM/EBSD、X 線回折等 

目標 
☑ 機械強度に対する環境劣化の影響を機構論的に明確化する。 
☑ 実機環境（通常、異常条件）において内圧上昇、PCMI、FCMI 等の事象が燃料健全性に及ぼ
す影響を明確にし、材料劣化を考慮に入れた安全設計基準について提言を与える。 

☑ 産官学の被覆管専門家による検討委員会にて成果を詳細に議論し、規制適用や材料開発指
針を得る。 

0.1～1mm 深さ 

注入量 
損傷量 

エネルギー 
デグレーダ― 

サイクロトロン 
加速器 

高エネルギー 
イオンビーム 
（H,He,C 等）  

 
 

 

被覆管 
 PNC316 
 ODS 
 Zircaloy 
 Zr-Nb 等 

 高エネルギーイオン照射の特徴 
 ✔ 簡便、低コスト、低放射化 
  ⇒系統的なテータ取得が可能！ 
 ✔ 低エネルギーでは達成できない 
   深部領域への照射／注入 
  ⇒バルク試料での試験が可能！ 

 軽水炉環境       高速炉環境 

腐食、水素化、 照射損傷、 He 蓄積 

 
機械的拘束 

燃料-被覆管機械的相互作用 
内圧上昇 

事故時を包含した条件での 
材料変形挙動解析 
（材料劣化に対応した 

クリープ変形機構図の作成） 
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2.2 平成 27 年度業務計画 

 業務計画を以下に示す。また表 1-2 に業務計画を示す。 

(1)材料選定と材料劣化試験 

①材料供給 1（再委託先：NDC） 

 平成 26 年度に引き続き本業務にて使用する材料を供給する。材料はジルカロイ４および

Zr-Nb 合金（以下、Zr 系材料）とする。 

②材料供給 2 

 平成 25 年度に引き続き本業務にて使用する材料を供給する。材料は 12Cr-ODS 鋼（以下、

ODS 鋼）とする。 

③腐食試験（再委託先：NDC） 

 平成 26 年度に引き続き実機冷却材模擬水および事故時挙動を模擬した高温水蒸気雰囲気

を含む環境下で腐食試験を実施する。腐食材の腐食量ならびに吸収水素量を測定し、また金

相観察試験を実施する。腐食材を(2)および(3)に供給する。 

④水素化試験（再委託先：NDC） 

 最大 1800ppm 程度の水素化試験を実施する。水素化材の吸収水素量を測定し、また金相観

察試験を実施する。水素化材を(2)および(3)に供給する。 

 

(2)劣化材料の機械的性質評価 

①引張試験およびナノ硬度試験 

 Zr 系材料、ODS 鋼、腐食材、水素化材に対し、ガス置換型高温炉付き材料強度試験システ

ム(リース)、引張試験機（既存）および超微小硬度計（既存）を用いて室温引張試験および

ナノ硬度試験を実施する。引張試験により破断した材料を(3)①に供給する。 

②高温クリープ試験１ 

 微小試験片用高温高真空クリープ試験機（平成 24 年度導入）引張試験装置（既存）、ガ

ス置換型クリープ試験装置（既存）を用いクリープ試験を実施する。 

③高温クリープ試験２（再委託先：NIMS） 

 NIMS で作製された He 注入材について、NIMS 照射後クリープ試験装置を用いてクリープ破

断試験を実施する。 

④中子拡管試験 

 ガス置換型高温炉付き材料強度試験システム(リース)を用い、平成 26 年度までに開発し

た改良型中子拡管試験を実施し、有限要素解析と比較検討する。Zr系被覆管無垢材および水

素化材、腐食材に対し同試験を実施する。 

⑤多軸応力機械試験（再委託先：NDC） 

 平成 26 年度までに開発した手法を踏まえた多軸応力機械試験を実施し、有限要素解析と

比較検討する。Zr 系被覆管無垢材および水素化材に対し同試験を実施する。 

 

(3)劣化材料のミクロ組織観察試験 

①SEM/EBSD 観察（再委託先：大阪大学） 

 平成 26 年度に引き続き無垢材、腐食材、水素化材、機械試験材に対し、走査型電子顕微
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鏡/電子線後方散乱回折装置(SEM/EBSD)（既存）を用いて観察試験を実施する。計算機（HP 

Z840 Workstation）を導入し材料中のひずみを評価する。一部の実験は東北大学金属材料研

究所量子エネルギー材料科学国際研究センターの管理区域内に設置されている SEM/EBSD を

用いる。 

②TEM 観察 

 無垢材、腐食材、水素化材を観察用試料に適宜加工し、光学顕微鏡（既存）および TEM

（リース）を用いた観察試験を実施する。イメージングプレートシステムを導入し、電子回

折像の詳細解析を行う。 

 

(4)イオン照射試験 

①He 注入試験 1 

 機械研磨装置を用いて、He注入試験用の ODS鋼製引張試験片の表面研磨を実施する。この

ODS鋼製引張試験片に対して、東北大学サイクロトロン加速器（既存）を用いて He注入試験

を実施する。注入量は数十appm（※）オーダーとする。照射試料は(2)および(3)に供する。

（※ appm とは物質の原子濃度を表す単位である。） 

②高エネルギーイオン照射試験 

 東北大学サイクロトロン加速器（既存）および高エネルギー重イオン照射チャンバー（平

成 24 年度導入）を用いて、高エネルギーイオン照射試験を実施する。平成 26 年度に導入し

た TEM ディスク試料用照射ステージおよび管状試料用照射ステージを用いた照射試験を実施

する。照射試料は(2)および(3)に供する。 

③中エネルギーイオン照射試験（再委託先：東京大学） 

 平成 26 年度までに設置したイオンビーム照射下組織その場観察ライン装置の真空排気系

を更新し、電子顕微鏡内に設置した試料に対し照射実験を行う。照射した試料の電子顕微鏡

観察実験を行う。また、イオン照射材を作製する。照射試料は(2)および(3)に供する。一部

の試料は集束イオンビーム加工装置（既存）を用いて断面観察試料を作製し、(3)②TEM観察

へ供する。 

 

(5)研究推進 

 研究代表者の下で各研究項目間における連携を密にして研究を進めるとともに、広く意見

を聴きながら研究を進めるため委員会を開催する。 
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表 2.1 年度別全体計画 

 

  



2-7 
 

 

表 2.2 月別年間計画 

 

区分 ４ ５ ６ ７ ８ ９ 10 11 12 １ ２ ３ 

(1)材料選定と材料劣化試験 

 ①材料供給 1（NDC） 

 ②材料供給 2 

 ③腐食試験（NDC） 

 ④水素化試験（NDC） 

            

(2)劣化材料の機械的性質評価 

 ①引張試験およびナノ硬度試験 

 ②高温クリープ試験１ 

 ③高温クリープ試験２（NIMS） 

 ④中子拡管試験 

 ⑤多軸応力機械試験（NDC） 

            

(3)劣化材料のミクロ組織観察試験 

 ①SEM/EBSD 観察（大阪大学） 

 ②TEM 観察 

            

(4)イオン照射試験 

 ①He 注入試験 1 

 ③高エネルギーイオン照射試験 

 ④中エネルギーイオン照射試験（東京大学） 

            

(5)研究推進             

 

 

△ 



3.1-1 

 

３．業務の実施内容及び成果 

 3.1 材料供給 1 （H24～H27） 

  3.1.1 目的 

    本業務にて使用する材料を「腐食試験」および「水素化試験」、「劣化材料の機械的性

質評価」および「劣化材料のミクロ組織観察試験」に供給する。材料は、ジルカロイ４

（以下、Zry4）および Zr-Nb 合金とする。 

 

3.1.2 材料 

本事業では、H21-23 年度文部科学省原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業にお

いて腐食および水素化試験を実施し、実機適用性に優れていることが直接的に示された次

世代軽水炉燃料被覆管材料である Zr-Nb 合金を引き続き対象とすることとした。 

H24～27 年度にかけて、同材料の受取材を入手するとともに、引き続き腐食および水素

化試験を実施し、材料供給を行った。また、機械的性質評価（多軸応力機械試験）に対し

ても、同様に材料供給を行った。 

対象とした材料の仕様は下記のとおりである。 

 

・ Zr-1.8Nb 

・ Zr-1.6Nb-0.1Cr 

・ Zr-2.5Nb 

・ Zry4（従来材料として参照用） 

 

  3.1.3 材料の供給 

入手した受取材（被覆管）を下記寸法に加工し、NDC で実施した「腐食試験」、「水素

化試験」および「多軸応力機械試験」に用いた。 

 

・ 腐食試験（実機冷却材模擬水中）：約 100 ㎜長 

・ 腐食試験（高温水蒸気中）：約 10mm～約 30 ㎜長 

・ 水素化試験：約 150mm～450 ㎜長 

・ 多軸応力機械試験：約 1mm～約 500 ㎜長 

 

表 3.1.1 に NDC で実施した各試験に供給した材料（受取材）をまとめる。また、表

3.1.2 に示す通り、腐食材および水素化材については、「劣化材料の機械的性質評価」お

よび「劣化材料のミクロ組織観察試験」の他タスク実施機関に供給した。 

 

 3.1.4 まとめ 

Zr 系材料について、実施計画に従い、本業務にて使用する材料を「腐食試験」および

「水素化試験」、「劣化材料の機械的性質評価」および「劣化材料のミクロ組織観察試験」

に供給した。 
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表 3.1.1(1) 各試験へ供給した材料（受取材、H24 年度） 

 

(1) 腐食試験：実機冷却材模擬水中（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 100 ㎜ 10 本 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 100 ㎜ 10 本 

Zr-2.5Nb 100 ㎜ 10 本 

Zry4 100 ㎜ 10 本 

 

(2) 腐食試験：高温水蒸気中（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 10 ㎜ 適宜 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 10 ㎜ 適宜 

Zr-2.5Nb 10 ㎜ 適宜 

Zry4 10 ㎜ 適宜 

 

(3) 水素化試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 300 ㎜ 適宜 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 300 ㎜ 適宜 

Zr-2.5Nb 300 ㎜ 適宜 

Zry4 300 ㎜ 適宜 
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表 3.1.1(2) 各試験へ供給した材料（受取材、H25 年度） 

 

(1) 腐食試験：高温水蒸気中（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 10 ㎜ 適宜 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 10 ㎜ 適宜 

Zr-2.5Nb 10 ㎜ 適宜 

Zry4 10 ㎜ 適宜 

 

(2) 水素化試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 300 ㎜ 適宜 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 300 ㎜ 適宜 

Zr-2.5Nb 300 ㎜ 適宜 

Zry4 300 ㎜ 適宜 

 

(3) 多軸応力機械試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-2.5Nb 500 ㎜ １本 

Zry4 500 ㎜ １本 
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表 3.1.1(3) 各試験へ供給した材料（受取材、H26 年度） 

 

(1) 腐食試験：高温水蒸気中（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zr-1.8Nb 約 30 ㎜ 適宜 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 約 30 ㎜ 適宜 

Zr-2.5Nb 約 30 ㎜ 適宜 

Zry4 約 30 ㎜ 適宜 

 

(2) 水素化試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zry4 約 300 ㎜ 適宜 

 

(3) 多軸応力機械試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zry4 約 1 ㎜ 適宜 
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表 3.1.1(4) 各試験へ供給した材料（受取材、H27 年度） 

 

(4) 腐食試験：高温水蒸気中（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zry4 約 30 ㎜ 適宜 

 

(5) 水素化試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zr-1.8Nb 約 150 ㎜～約 450mm 適宜 

Zr-2.5Nb 約 150 ㎜～約 450mm 適宜 

 

(6) 多軸応力機械試験（実施：NDC） 

材料 
供給材料：受取材 

試料長さ 員数 

Zry4 約 1 ㎜～約 3mm 適宜 
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表 3.1.2(1) 各試験へ供給した材料（腐食/水素化試験後、H24 年度） 

 

(1) 劣化材料の機械的性質評価（実施：東北大学） 

材料 処理条件 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 739ppm） 90 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   528ppm） 90 ㎜ 2 本 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 756ppm） 90 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   507ppm） 90 ㎜ 2 本 

Zr-2.5Nb 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 808ppm） 90 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   528ppm） 90 ㎜ 2 本 

Zry4 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 710ppm） 90 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   484ppm） 90 ㎜ 2 本 

 

(2) 劣化材料のミクロ組織観察試験（実施：大阪大学） 

材料 処理条件 
供給材料：受取材 

試料長さ 本数 

Zr-1.8Nb 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 739ppm） 5 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   528ppm） 5 ㎜ 2 本 

Zr-1.6Nb-0.1Cr 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 756ppm） 5 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   507ppm） 5 ㎜ 2 本 

Zr-2.5Nb 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 808ppm） 5 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   528ppm） 5 ㎜ 2 本 

Zry4 

高温水蒸気中（1000℃×約 60sec） 10 ㎜ 1 本 

水素化（平均水素濃度 710ppm） 5 ㎜ 2 本 

水素化+熱処理（ 〃   484ppm） 5 ㎜ 2 本 
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表 3.1.2(2) 各試験へ供給した材料（腐食/水素化試験後、H25 年度） 

 

材料 仕様 
供給材料 供給目的 

（供給先） 試料長さ 数量 

Zr-2.5Nb 

水素化試験後 

（平均水素濃度 958ppm） 

200 ㎜ 1 本 多軸応力機械試験

（NDC） 

水素化試験後 

（平均水素濃度 410ppm） 

200 ㎜ 1 本 多軸応力機械試験

（NDC） 

多軸応力機械試験後 

（受取材：J305-3） 

5 ㎜ 1 ケ ミクロ組織観察 

（大阪大学） 

多軸応力機械試験後 

（平均水素濃度 958ppm 材：HJ305-

3-2） 

5 ㎜ 1 ケ ミクロ組織観察 

（大阪大学） 

Zry4 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1053ppm） 

200 ㎜ 1 本 多軸応力機械試験

（NDC） 

水素化試験後 

（平均水素濃度 425ppm） 

200 ㎜ 1 本 多軸応力機械試験

（NDC） 

腐食試験（実機冷却材模擬水）後

（7000h、126.5mg/dm2：Z-7） 

腐食試験片端部より 5～10 ㎜位置 

5 ㎜ 1 ケ ミクロ組織観察 

（大阪大学） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



3.1-8 

 

 

表 3.1.2(3) 各試験へ供給した材料（水素化試験後、H26 年度） 

 

材料 仕様 
供給材料 供給先 

試料長さ 数量 

Zry4 

水素化試験後 

（平均水素濃度 112ppm） 

約 300 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 405ppm） 

約 300 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 741ppm） 

約 300 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（目標水素濃度 112ppm） 

約 1 ㎜ 2 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 

水素化試験後 

（目標水素濃度 405ppm） 

約 1 ㎜ 2 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 

水素化試験後 

（目標水素濃度 741ppm） 

約 1 ㎜ 2 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 
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表 3.1.2(4) 各試験へ供給した材料（水素化試験後、H27 年度） 

 

材料 仕様 
供給材料 供給先 

試料長さ 数量 

Zr-1.8Nb 

水素化試験後 

（平均水素濃度 197ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 524ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 814ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1012ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1231ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1446ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 2085ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 
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表 3.1.2(5) 各試験へ供給した材料（水素化試験後、H27 年度） 

 

材料 仕様 
供給材料 供給先 

試料長さ 数量 

Zr-2.5Nb 

水素化試験後 

（平均水素濃度 94ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 196ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 514ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 753ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1024ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1206ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1532ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

水素化試験後 

（平均水素濃度 1910ppm） 

約 50 ㎜ 2 本 東北大学 

 

 

材料 仕様 
供給材料 供給先 

試料長さ 数量 

Zry4 

水素化試験後 

（平均水素濃度 214ppm） 

約 50 ㎜ 1 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 

水素化試験後 

（平均水素濃度 598ppm） 

約 50 ㎜ 1 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 

高 温 水 蒸 気 中 腐 食 後

（1200℃×約 60sec） 

約 30 ㎜ 1 本 NDC 

（多軸応力機械試験） 
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3.2 材料供給 2 

 

 本研究では、次世代原子力発電用燃料被覆管候補材である酸化物分散強化（ODS）鋼を対象材料

のひとつとして用いた。この鋼材の化学組成は表 3-2-1 に示すとおりであり、主にクロム（Cr）

を含み、微細な酸化イットリウム（Y2O3）を分散させ、高温強度の機械的特性向上を図った合金で、

株式会社コベルコ科研において、図 3.2.1 に示す工程で作製された。当該材料は平成 24 年度に作

製したが、その製造工程を再掲する。 

Fe-12Cr-2W-0.3Ti-0.26Y2O3 [wt.%] （Fe:鉄、W:タングステン、Ti:チタン）の組成比になるよ

う金属合金粉末を配合し、粉末の酸化を防ぐために超高純度アルゴンガス（Ar）雰囲気中で、ア

トライターボールミルでメカニカルアロイング（MA）を行った。そして、加工用カプセル内に MA

処理した粉末を充填し、カプセルごと熱間押し出し、熱間鍛造、１次熱処理を行った。その後、

切削加工でカプセルを除去した後、冷間圧延により厚さ 6 mm の板材に成形し、1323 K、１時間の

最終熱処理を行った。最終的に得られた ODS 鋼では、金属粉末配合時の目標成分とほぼ同等の化

学組成を有していることを確認した（表 3.2.1 参照）。そして Y2O3を 0.25 wt.%含んだ鋼の作製に

成功した。各元素の成分分析方法は、炭素（C）、硫黄（S）は燃焼-赤外線吸収法、シリコン（Si）、

リン（P）は吸光光度法、マンガン（Mn）、Cr、W、Ti、イットリウム（Y）は ICP 発光分光分析法、

酸素（O）、窒素（N）、Ar では不活性ガス融解法である。 

 ここで得られた ODS 鋼板より、機械試験及び照射試験に供するため、放電加工機を用いて、図

3.2.2 に示す SSJ 試験片に加工し、その後、試料表面を耐水研磨紙で研磨した。試験片のゲージ

部は、厚さ 0.5 mm、幅 1.2 mm、長さ 5 mm、全長は 16 mm、肩部の幅は 4 mm、厚さは 0.5 mm とな

っており、試験片は平板状である。また、一般的に ODS 鋼の粒径は、概ね数 μmであることから、

ゲージ部厚さ及び長さそれぞれ、100 個以上の結晶粒を含み、SSJ 試験片のような微小試験片でバ

ルクの機械強度を測定する条件となっている。本試料の詳細な組織観察は 3.10 節に記述する。今

年度は、平成 24 年度同様、周方向の変形条件を模擬するために、試験荷重軸を圧延方向と垂直と

した。 

 そして、以下に示す試験に材料を支給した。 

（１）引張試験及び硬さ試験（3.5 節） 

（２）高温クリープ試験（3.6 節） 

（３）組織観察（3.10 節） 

（４）ヘリウム注入試験（3.12 節、3.13 節） 
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表 3.2.1 ODS 鋼の化学組成 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.2.1 ODS 鋼板の製造工程 
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図 3.2.2 SSJ 試験片寸法（単位: mm） 
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3.3 腐食試験 （H24-H27） 

  3.3.1 目的 

軽水炉での燃料被覆管の材料劣化を模擬する方法の一つとして、実機冷却材模擬水およ

び事故時挙動を模擬した高温水蒸気雰囲気を含む環境下で腐食試験を実施する。得られる

腐食材の腐食量ならびに吸収水素量を測定し、また金相観察試験を実施する。また、得ら

れた腐食材の一部を「劣化材料の機械的性質評価」および「劣化材料のミクロ組織観察試

験」に供給する。 

 

3.3.2 試験方法 

(1)腐食試験（実機冷却材模擬水） 

実機冷却材水質を模擬した高温水中での循環式オートクレーブ腐食試験装置を用いた腐

食試験により、供試材を所定時間、所定温度で腐食させ、腐食材を得た。 

 

①試験装置 

循環式オートクレーブ腐食試験装置の系統概略図および外観を図 3.3.1 に示す。 

 

②試験条件 

1)試験温度及び圧力 

PWR燃料被覆管表面温度に近く、かつ非沸騰条件となる360℃、18.7MPa以上（飽和

圧力）とした。 

 

2)水質 

現行水質の代表的かつ従来知見を参照可能な条件である、純水+2.2ppmLi/500ppmB

とした。 

 

3)試験時間 

循環式オートクレーブ腐食試験装置立ち上げ後の試験温度での保持時間 500h～

1000h 程度を 1 サイクルとして、1 サイクル経過毎に、供試材をオートクレーブから

取出し、後述の試験後確認、測定を実施した。 

試験時間と循環式オートクレーブ腐食試験装置運転履歴の関係の概念図を図3.3.2

に示す。 

 

4)運転記録 

循環式オートクレーブ腐食試験装置運転中に試験環境を確認した。 

確認項目は以下の通りとした。 

・ 温度、圧力、流量、溶存水素／酸素濃度 
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③供試材 

供試材の組成は、以下の４種類である。 

 

・ Zr-1.8Nb 

・ Zr-1.6Nb-0.1Cr 

・ Zr-2.5Nb 

・ Zry4 

 

また、各材料ともに、以下の２種類の素性の試料を試験に供した。 

 

・ 受取材：本事業「材料供給１」にて準備し、本事業を開始した H24 年度から試験

に提供された材料。被覆管長さ 100 ㎜。 

・ 継続腐食材：先行試験1にて腐食試験に供された材料。被覆管長さ 50 ㎜。 

 

継続腐食材の腐食試験条件は、今回と同一であり、先行試験にて延べ 4,500h 腐食さ

れた材料である。先行試験での試料の初期状態として、受取材と水素予吸収材があり、

内訳を表 3.3.1 に示す。 

 

(2)腐食試験（高温水蒸気） 

事故時を模擬した高温水蒸気中での腐食試験により、供試材を所定時間、所定温度で腐

食させ、腐食材を得た。 

 

①試験装置 

高温水蒸気中での腐食試験は、高温酸化試験装置を用いて実施した。系統の概略図お

よび装置外観を図 3.3.3 に示す。 

 

②試験条件 

1)試験温度、試験時間および圧力 

軽水炉の非常用炉心冷却系（ECCS）指針では、被覆管温度は1,200℃以下、全酸化量

は酸化前肉厚の15%以下と規定されており、H24年度の試験では、(1)に記した実機冷却

材模擬水中での腐食試験により得られる腐食材との比較を容易とするため、高温水蒸

気中での腐食量の目標を実機冷却材模擬水中での腐食試験並の腐食量（腐食前肉厚の1

～2%程度）とし、1,000℃×60 secを試験条件として設定した。H25年度は、劣化事象

への温度の影響を確認するための試料を作製するため、1200℃を試験温度とし、保持

時間はH24年度と同じ60secを設定した。H26年度は、H25年度と同様に、温度の影響を

確認する観点から、1250℃×60 secとした。H27年度は、別途NDCで実施した多軸応力

                             
1 平成 21-23 年度文部科学省原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業「先進燃料被覆管材料の水素化および

照射効果の解明に関する研究（腐食試験および水素吸収試験）」 
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機械試験への試料供給を目的とし、Zry4を代表材料として用い、代表条件として、

ECCS指針上限である1200℃×60 secの条件で試験を行った。 

圧力は、通常の高温酸化試験と同様に大気圧とした。 

 

2)水質 

純水を使用し、水蒸気発生装置により、電気炉内に水蒸気を導入した。 

 

③供試材 

供試材は、「材料供給１」にて準備、提供された以下の４種類の組成の被覆管（長さ

約 10 ㎜）、受取材である。 

 

・ Zr-1.8Nb 

・ Zr-1.6Nb-0.1Cr 

・ Zr-2.5Nb 

・ Zry4 

   

なお、H27 年度においては、別途 NDC で実施した多軸応力機械試験への試料供給を目

的とし、多軸応力機械試験で用いた Zry4 の受取材および水素吸収材との比較の観点か

ら、Zry4 のみを対象とした。 

 

(3)試験後確認、測定 

実機冷却材水質を模擬した高温水中での循環式オートクレーブ腐食試験装置を用いた腐

食試験により、供試材を所定時間、所定温度で腐食させた後、オートクレーブから取出さ

れた試料、または、高温水蒸気中での腐食試験後、電気炉から取り出し放冷された試料に

ついて、以下の確認および測定を実施した。 

 

①外観観察 

代表試料について、試験後の外観状況の写真撮影を実施した。 

 

②重量測定 

試料全数について、腐食に伴う重量増加量（以下、腐食増量と呼ぶ）を測定した。 

 

③水素分析 

腐食試験後の代表試料について、試料端部を含まない位置から数 mm 長さを切り出し、

水素分析装置により試料中の水素濃度を測定した。 

 

④金相観察 

腐食試験後の代表試料について、数 mm 長さを切り出し、被覆管横断面のマクロな状

態を金相観察により確認した。 
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3.3.3 試験結果及び考察 

(1)腐食試験（実機冷却材模擬水） 

①運転実績 

H24～H27 年度にかけて、以下の累積時間となる腐食試験を実施した。 

 

・ 受取材： 初期～11,900h（約 500h あるいは約 1,000h 毎に取出し、確認）。 

・ 継続腐食材（受取材および水素予吸収材）：4,500h～16,400h（同上）。 

 

循環式オートクレーブ装置運転中に記録された温度、圧力、流量、溶存酸素濃度およ

び溶存水素濃度の経時変化は、いずれの運転期間においても、腐食試験中の各設定条件

および水質条件の目標値に対してほぼ一定に保たれており、特に異常は認められず、問

題無く試験が実施されたことを確認した。 

 

②試験後外観状況 

腐食試験後の試料の外観状況の例を図 3.3.4～図 3.3.7 に示す。写真から観察される

ように、いずれの試料においても、試験後の試料表面はほぼ一様な酸化膜で覆われてお

り、酸化膜剥れや特異部が無い状態であることが確認された。 

 

③腐食増量および水素濃度 

1)受取材 

H24～H27 年度の各年度終了時点における腐食増量測定結果を表 3.3.2～表 3.3.5 に

示す。 

 

2)継続腐食材 

H24～H27 年度の各年度終了時点における腐食増量測定結果を表 3.3.2～表 3.3.5 に

示す。また、表 3.3.6 に各年度の水素濃度測定結果をまとめて示す。H27 年度に測定

した 15500h 経過時点で、Zr-Nb 合金の腐食増量は Zry4 の 60%程度、水素濃度は Zry4

の半分以下となっており、Zr-Nb 合金の優れた耐食性および耐水素吸収特性が確認で

きる。 

得られた腐食増量の経時変化を継続腐食材（受取材）について先行試験2および昨

年度までの結果とともに図 3.3.8 に示す。また、得られた腐食増量と水素濃度測定結

果の関係を図 3.3.9 に示す。 

 

④金相観察 

光学顕微鏡を用いて、継続腐食材（受取材）試料の横断面の金相観察を行った。結果

を図 3.3.10～図 3.3.13 に示す。いずれの管種においても、観察面のエッチング処理に

                             
2 平成 21-23 年度文部科学省原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業「先進燃料被覆管材料の水素化および

照射効果の解明に関する研究（腐食試験および水素吸収試験）」 
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より黒色筋状に見える水素化物がほぼ一様に分布しており、腐食時間の経過に伴い、水

素化物の発達状況が確認された。Zr-Nb 合金においては、腐食時間の経過に伴い形成さ

る水素化物の密度が Zry4 よりも小さく、金相観察からも Zr-Nb 合金の優れた耐水素吸

収特性が確認された。 

 

(2)腐食試験（高温水蒸気） 

①腐食試験中温度測定 

図 3.3.14 に腐食試験（高温水蒸気）中の試料温度測定結果の代表例を示す。試料の

温度は、予備試験を実施した後、本試験において、重量測定用試料と同時に装荷する温

度モニター用試料の温度により、試料の温度履歴を確認する方法を用いた。各試験にお

ける温度は良く一致しており、再現性良く試験が行われたことが確認できる。 

 

②試験後外観状況 

腐食試験後の試料の外観状況を図 3.3.15～図 3.3.17 に示す。写真から観察されるよ

うに、いずれの試料においても、試験後の試料表面はほぼ一様な酸化膜で覆われており、

酸化膜剥れや特異部が無い状態であり、腐食試験（実機冷却材模擬水）による外観と大

きな差はなく、類似していることが確認された。 

 

③腐食増量および水素濃度 

表 3.3.7 に腐食増量および水素濃度の測定結果を示す。表中に示した ECR については、

昨年度までの試験と同様に下式[3.3.1]を用いて実測△Wより算出した。 

 

ECR = 87.8△W/h                        

 

ここで、 

△W：腐食増量、g/cm2 

ECR：% 

h ：被覆管肉厚、㎝ 

 

 

図 3.3.18 に高温水蒸気中腐食試験における腐食増量および試料中水素量と酸化温度

の関係を示す。同図に示すように、腐食増量は酸化温度の増大とともに増大しており、

材料間の相違は明確ではない。一方、試料中水素量については、一部の試料において昨

年度までに実施した 1000℃、1200℃条件に比べ 1250℃条件では増大しているかのよう

な傾向が見られた。しかし、現状では試験数が少なく、1200℃を超える条件での腐食に

関する知見は十分ではないことから、本データだけで 1200℃以上の高温酸化特性を評

価することは難しく、今後試験を継続し、知見を拡充する必要がある。 
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④金相観察 

腐食試験後試料の横断面の金相観察を行った結果を図 3.3.19～図 3.3.21 に示す。い

ずれの管種においても、内外表面における酸化膜形成、また、酸化膜の内側において酸

素安定化α相(Zry4 において Zr-Nb 合金より明確)および針状の先β相が確認でき、試

験温度の増大に伴って、酸化膜厚さおよび酸素安定化α相の厚さが増大していることが

分かる。高温組織形成状況の Zr-Nb 合金間における相違は本観察レベルの倍率では明確

ではなく、水素化物の析出状況についても、水素濃度が低いこともあり、明確には認め

られない。 

 

3.3.4 腐食試験材の提供 

上述の通り、H24 年度から H27 年度にかけて、実機冷却材模擬水および高温水蒸気雰囲

気における腐食試験を実施した。3.1 節にて述べた通り、これらの腐食試験材の一部は他

タスクへ提供され、「劣化材料の機械的性質評価」および「劣化材料のミクロ組織観察試

験」において適宜使用された。 

 

3.3.5 まとめ 

腐食試験（実機冷却材模擬水および高温水蒸気）を実施することにより、対象とした試

料の腐食挙動および水素吸収挙動に関するデータを取得するとともに、他タスクへ提供す

るための腐食材を製作し、腐食試験に関する予定の作業を完了した。 
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表 3.3.1 腐食試験（実機冷却材模擬水）における継続腐食材の内訳 

 

 

  

試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2

1-37 56.0 2-37 57.4 3-38 54.9 Z-16 74.6

1-38 56.0 2-38 58.1 3-39 53.9 Z-17 74.3

1-39 56.3 2-39 58.8 3-40 54.6 Z-18 75.3

1-40 55.3 2-40 58.4 3-41 54.2 Z-19 73.9

1-41 55.6 2-41 59.2 3-42 54.6 Z-20 74.6

1-42 55.6 2-42 59.2 3-43 54.6 Z-21 74.3

1-43 57.0 2-43 56.7 3-44 54.9 Z-22 74.6

1-23 49.7 2-23 50.8 3-23 47.9 Z-7 82.8

1-24 50.0 2-24 50.4 3-24 49.0

3-25 50.1

1-44 52.4 2-44 54.2 3-45 49.6

1-45 51.1 2-45 52.8 3-46 49.3

No.1 H1-2 55.0 H2-2 57.4 H3-2 54.9 HZ-2 83.2

No.2 H1-3 56.0 H2-3 57.1 H3-3 51.8 HZ-3 89.5

No.1 H1-5 58.8 H2-5 57.4 H3-5 58.5 HZ-5 96.5

No.2 H1-6 72.9 H2-6 59.5 H3-6 57.1 HZ-6 113.8

(注）

参考）

No.2

寸法
初期装荷

状態
腐食
時間

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞ
（注）

Zr-1.8Nb

4500h No.1

Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

50mm

受取

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞNo.1,2は配管を直列に接続。
同じ条件で制御しているが、僅かな条件のばらつきで△Wに差が生じたと推定している。
（温度差3℃で△Wは～1割程度の差となる。）

△W/15～酸化膜厚さ（μm）

水素予吸収
200ppm

4500h

水素予吸収
500ppm

4500h

4500h

No.2
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表 3.3.2 腐食試験（実機冷却材模擬水）における腐食増量測定結果（H24 年度） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2

J1-L1 20.4 J2-L1 19.9 J3-L1 20.2 Z-L1 18.8

J1-L2 19.7 J2-L2 20.0 J3-L2 20.0 Z-L2 19.0

J1-L3 20.0 J2-L3 20.2 J3-L3 24.8 Z-L3 18.8

J1-L4 19.9 J2-L4 20.6 J3-L4 21.3 Z-L4 18.8

J1-L5* 19.7 J2-L5* 20.9 J3-L5* 20.0 Z-L5* 18.8

J1-L6 20.4 J2-L6 20.2 J3-L6 20.7 Z-L6 19.7

J1-L7 20.4 J2-L7 20.2 J3-L7 20.6 Z-L7 20.0

J1-L8 20.2 J2-L8 20.2 J3-L8 20.4 Z-L8 19.7

J1-L9 20.4 J2-L9 21.6 J3-L9 20.4 Z-L9 19.5

J1-L10 20.2 J2-L10 22.2 J3-L10 20.2 Z-L10 19.7

1-37 57.8 2-37 59.5 3-38 57.0 Z-16 78.1

1-38 57.7 2-38 59.9 3-39 55.3 Z-17 77.5

1-39 57.7 2-39 60.2 3-40 56.3 Z-18 78.5

1-40 57.0 2-40 60.2 3-41 56.0 Z-19 77.5

1-41 57.0 2-41 60.6 3-42 56.3 Z-20 78.2

1-42 57.4 2-42 61.3 3-43 56.3 Z-21 78.1

1-43* 58.4 2-43* 58.5 3-44* 56.3 Z-22* 77.8

1-23 50.4 2-23 51.8 3-23 49.0 Z-7 86.3

1-24 50.4 2-24 51.8 3-24 50.0

3-25 51.1

1-44 53.2 2-44 55.7 3-45 50.7

1-45 52.5 2-45 53.9 3-46 50.7

No.1 H1-2 57.5 H2-2 60.2 H3-2 57.1 HZ-2 90.9

No.2 H1-3 66.2 H2-3 66.2 H3-3 53.9 HZ-3 100.7

No.1 H1-5 60.9 H2-5 60.2 H3-5 60.6 HZ-5 105.3

No.2 H1-6 75.3 H2-6 66.9 H3-6 62.7 HZ-6 123.0

* ：水素分析、金相に使用。

(注）

No.1

5000h

5000h

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞNo.1,2は配管を直列に接続。
同じ条件で制御しているが、僅かな条件のばらつきで△Wに差が生じたと推定している。
（温度差3℃で△Wは～1割程度の差となる。）

Zr-1.8Nb Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

5000h

No.2

No.2

5000h

500h No.1

500h No.2

寸法
初期装荷

状態
腐食
時間

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞ
（注）

50mm

受取

水素予吸収
200ppm

水素予吸収
500ppm

受取100mm
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表 3.3.3 腐食試験（実機冷却材模擬水）における腐食増量測定結果（H25 年度） 

 

 

 

 

 

 

 

  

試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2

J1-L1 45.0 J2-L1 47.2 J3-L1 45.4 Z-L1 56.0

J1-L2 44.7 J2-L2 47.0 J3-L2 44.8 Z-L2 56.0

J1-L3 45.2 J2-L3 46.4 J3-L3 43.1 Z-L3 55.7

J1-L4 44.7 J2-L4 46.1 J3-L4 45.7 Z-L4 55.8

J1-L5* 46.8 J2-L5* 48.9 J3-L5* 47.8 Z-L5* 56.4

J1-L6 41.1 J2-L6 41.5 J3-L6 41.8 Z-L6 59.7

J1-L7 41.3 J2-L7 41.5 J3-L7 41.5 Z-L7 59.8

J1-L8 41.1 J2-L8 41.8 J3-L8 41.5 Z-L8 60.6

J1-L9 41.1 J2-L9 42.2 J3-L9 41.5 Z-L9 59.6

J1-L10 41.3 J2-L10 41.1 J3-L10 41.7 Z-L10 59.6

1-37 90.9 2-37 88.0 3-38 86.6 Z-16 128.5

1-38 90.8 2-38 88.0 3-39 85.5 Z-17 126.8

1-39 90.5 2-39 89.1 3-40 85.2 Z-18 128.1

1-40 90.1 2-40 91.9 3-41 83.8 Z-19 125.3

1-41 90.1 2-41 90.5 3-42 83.8 Z-20 126.0

1-42 90.5 2-42 89.4 3-43 81.0 Z-21 127.1

1-43* 91.4 2-43* 88.6 3-44* 81.7 Z-22* 126.6

1-23 86.4 2-23 85.7 3-23 83.2 Z-7
（7000ｈにて
大阪大へ）

1-24 85.6 2-24 87.4 3-24 86.0

3-25 86.0

1-44 87.3 2-44 90.2 3-45 84.8

1-45 85.9 2-45 87.7 3-46 84.8

No.1 H1-2 90.3 H2-2 92.7 H3-2 82.4 HZ-2 144.5

No.2 H1-3 93.4 H2-3 92.3 H3-3 92.3 HZ-3 157.1

No.1 H1-5 94.8 H2-5 89.5 H3-5 88.4 HZ-5 169.4

No.2 H1-6 112.3 H2-6 97.5 H3-6 97.2 HZ-6 197.7

* ：水素分析、金相に使用。

(注）

参考）

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞNo.1,2は配管を直列に接続。
同じ条件で制御しているが、僅かな条件のばらつきで△Wに差が生じたと推定している。
（温度差3℃で△Wは～1割程度の差となる。）

△W/15～酸化膜厚さ（μm）

50mm

受取

8500h No.1

8500h

No.2

No.2

水素予吸収
200ppm

8500h

水素予吸収
500ppm

8500h

Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

100mm 受取

4000h No.1

4000h No.2

寸法
初期装荷

状態
腐食
時間

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞ
（注）

Zr-1.8Nb
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表 3.3.4 腐食試験（実機冷却材模擬水）における腐食増量測定結果（H26 年度） 

 

 

 

 

 

  

試料No.
△W

mg/dm
2 試料No.

△W

mg/dm
2 試料No.

△W

mg/dm
2 試料No.

△W

mg/dm
2

J1-L1 80.5 J2-L1 82.4 J3-L1 79.2 Z-L1 119.3

J1-L2 80.6 J2-L2 82.4 J3-L2 78.3 Z-L2 119.4

J1-L3 80.9 J2-L3 82.6 J3-L3 72.3 Z-L3 119.0

J1-L4 80.9 J2-L4 82.4 J3-L4 78.5 Z-L4 120.0

J1-L5 82.1 J2-L5 82.8 J3-L5 78.6 Z-L5 120.0

J1-L6 81.2 J2-L6 82.2 J3-L6 82.4 Z-L6 140.2

J1-L7 81.4 J2-L7 82.1 J3-L7 82.1 Z-L7 140.3

J1-L8 81.2 J2-L8 82.2 J3-L8 82.3 Z-L8 141.0

J1-L9 81.4 J2-L9 82.8 J3-L9 82.3 Z-L9 139.8

J1-L10 81.4 J2-L10 82.8 J3-L10 82.2 Z-L10 140.5

1-37 122.6 2-37 121.5 3-38 111.9 Z-16 188.0

1-38 123.2 2-38 122.2 3-39 109.1 Z-17 184.9

1-39 122.8 2-39 122.9 3-40 110.2 Z-18 188.0

1-40 121.5 2-40 123.6 3-41 109.8 Z-19 184.5

1-41 120.4 2-41 125.0 3-42 113.3 Z-20 186.6

1-42
12000hで

金相/水素分析 2-42
12000hで

金相/水素分析 3-43
12000hで

金相/水素分析 Z-21
12000hで

金相/水素分析

1-23 113.1 2-23 121.3 3-23 106.4

1-24 115.2 2-24 123.0 3-24 120.2

3-25 116.3

1-44 114.8 2-44 125.4 3-45 106.6

1-45 109.1 2-45 120.1 3-46 105.6

No.1 H1-2 126.6 H2-2 126.5 H3-2 117.3 HZ-2 210.0

No.2 H1-3 129.0 H2-3 126.8 H3-3 129.0 HZ-3 233.9

No.1 H1-5 131.7 H2-5 126.4 H3-5 120.5 HZ-5 249.7

No.2 H1-6 146.1 H2-6 132.4 H3-6 130.7 HZ-6 291.8

(注）

参考）

Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

100mm 受取

8500h No.1

8500h No.2

寸法
初期装荷
状態

腐食
時間

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞ
（注）

Zr-1.8Nb

50mm

受取

13000h No.1

13000h

水素予吸収
200ppm

13000h

水素予吸収
500ppm

13000h

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞNo.1,2は配管を直列に接続。
同じ条件で制御しているが、僅かな条件のばらつきで△Wに差が生じたと推定している。
（温度差3℃で△Wは～1割程度の差となる。）

△W/15～酸化膜厚さ（μm）

No.2
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表 3.3.5 腐食試験（実機冷却材模擬水）における腐食増量測定結果（H27 年度） 

 

 

 

 

 

 

  

試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2 試料No.
△W

mg/dm2

J1-L1 99.6 J2-L1 100.7 J3-L1 98.0 Z-L1 172.2

J1-L2 100.0 J2-L2 101.0 J3-L2 97.3 Z-L2 172.6

J1-L3 101.1 J2-L3 101.4 J3-L3
8500hで

金相/水素分析 Z-L3 171.9

J1-L4 100.5 J2-L4 101.0 J3-L4 97.9 Z-L4 173.0

J1-L5 99.3 J2-L5 100.6 J3-L5 99.0 Z-L5 173.0

J1-L6 120.0 J2-L6 121.9 J3-L6 116.6 Z-L6 236.0

J1-L7 121.6 J2-L7 122.5 J3-L7 114.9 Z-L7 236.1

J1-L8 120.6 J2-L8 122.7 J3-L8 116.1 Z-L8 238.1

J1-L9 121.2 J2-L9 122.8 J3-L9 117.3 Z-L9 235.4

J1-L10 121.9 J2-L10 123.7 J3-L10 117.9 Z-L10 235.9

1-37 145.4 2-37 145.8 3-38 142.5 Z-16 242.5

1-38 146.8 2-38 146.5 3-39 140.8 Z-17 239.1

1-39 146.4 2-39 147.5 3-40 142.3 Z-18 243.6

1-40 145.1 2-40 148.6 3-41 140.8 Z-19 237.7

1-41 144.3 2-41 148.2 3-42
13000hで

金相/水素分析 Z-20
14200hで

金相/水素分析

1-42
12000hで

金相/水素分析 2-42
12000hで

金相/水素分析 3-43
12000hで

金相/水素分析 Z-21
12000hで

金相/水素分析

1-23 159.0 2-23 154.4 3-23 146.9

1-24 158.6 2-24 161.1 3-24 157.2

3-25 152.3

1-44 159.8 2-44 165.2 3-45 149.6

1-45 156.7 2-45 160.2 3-46 147.8

No.1 H1-2 152.3 H2-2 157.1 H3-2 147.2 HZ-2 267.1

No.2 H1-3 172.3 H2-3 170.9 H3-3 164.2 HZ-3 332.8

No.1 H1-5 161.3 H2-5 155.0 H3-5 148.6 HZ-5 317.6

No.2 H1-6 183.7 H2-6 176.0 H3-6 171.9 HZ-6 396.2

(注）

参考）

16400h

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞNo.1,2は配管を直列に接続。
同じ条件で制御しているが、僅かな条件のばらつきで△Wに差が生じたと推定している。
（温度差3℃で△Wは～1割程度の差となる。）

△W/15～酸化膜厚さ（μm）

50mm

受取

16400h No.1

16400h No.2

水素予吸収
200ppm

16400h

水素予吸収
500ppm

Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

100mm 受取

11900h No.1

11900h No.2

寸法
初期装荷

状態
腐食
時間

ｵｰﾄｸﾚｰﾌﾞ
（注）

Zr-1.8Nb
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表 3.3.6 腐食試験（実機冷却材模擬水）における水素濃度測定結果(H24-27 年度) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

試料No.
水素濃度

ppm
試料No.

水素濃度
ppm

試料No.
水素濃度

ppm
試料No.

水素濃度
ppm

H24年度 5000h 1-43 49 2-43 42 3-44 45 Z-22 94

H25年度 8500h 1-43 92 2-43 87 3-44 91 Z-22 184

H26年度 12000h 1-42 97 2-42 132 3-43 100 Z-21 257

H27年度 15500h 1-42 129 2-43 110 3-44 120 Z-22 331

Zr-1.6Nb-0.1Cr Zr-2.5Nb Zry4

年度
腐食
時間

Zr-1.8Nb
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表 3.3.7 腐食試験（高温水蒸気）における腐食増量および水素濃度測定結果 

 

  

温度(℃） 時間（sec)

J1-H05 10 1.6 14 2.5

J1-H06 10 1.6 - 2.4

J1-H07 10 1.5 - 2.3

J2-H08 10 1.5 10 2.4

J2-H09 10 1.5 - 2.3

J2-H10 10 1.4 - 2.2

J3-H05 10 1.6 14 2.5

J3-H06 10 1.6 - 2.4

J3-H07 10 1.5 - 2.3

Z-H08 10 1.9 6 3

Z-H09 10 1.9 - 2.9

Z-H10 10 1.8 - 2.7

J1-HO8 10 5.9 9.0

J1-HO9 10 5.2 8.0

J2-HO11 10 5.7 8.7

J2-HO12 10 5.0 7.8

J3-HO8 10 5.9 9.0

J3-HO9 10 5.2 8.0

Z-HO11 10 5.6 8.6

Z-HO12 10 5.2 8.0

Zr-1.8Nb J1-2 1250 60 30 6.7 23 10.3

Zr-1.6Nb
-0.1Cr

J2-2 1250 60 30 6.5 37 10.0

Zr-2.5Nb J3-2 1250 60 30 6.6 41 10.2

Zry4 Zry-4-2 1250 60 30 6.4 49 9.8

Z-1 1200 60 30 5.7 - 8.8

Z-2 1200 60 30 5.6 - 8.6

*：ECR=87.8・△W/ｈ・100
**：同時装荷サンプルについての分析結果

1200 60 17**

H26

H27 Zry4

20**

Zr-1.6Nb
-0.1Cr

1200 60 13**

Zr-2.5Nb 1200 60 15**

1000 65

Zry4 1000 69

H25

Zr-1.8Nb 1200 60

Zry4

水素濃度
(ppm)

（参考）
ECR*
(%)

H24

Zr-1.8Nb 1000 62

Zr-1.6Nb
-0.1Cr

1000 64

Zr-2.5Nb

年度 材質
試料
番号

等温酸化条件 全長
(mm)

⊿W

(mg/cm2)
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図 3.3.1 腐食試験（実機冷却材模擬水）用循環式オートクレーブ装置の系統概略図と外観 
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図 3.3.2 循環式オートクレーブ腐食試験装置による腐食試験における温度履歴の概念図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.3.3 腐食試験（高温水蒸気）用高温酸化試験装置の系統概略図と外観 

  

時間 

温度 

360℃ 

約2.5h 約20h 

試験時間 

炉冷 

電気炉 

水蒸気発生 

装置 

水蒸気 

導入管 
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(a)受取材：試験時間 500h 経過後 

 

 

 

(b)継続腐食材（受取材）：試験時間 5,000h 経過後 

 

（注）各写真において、次の順番で各材料を並べている。 

      最上段：Zr-1.8Nb 

      上から 2段目：Zr-1.6Nb-0.1Cr 

      上から 3段目：Zr-2.5Nb 

         最下段：Zry4 

 

図 3.3.4 循環式オートクレーブ腐食試験後の外観状況例（受取材、H24 年度） 
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(a)受取材：試験時間 4,000h 経過後 

 

 

 

(b)継続腐食材：試験時間 8,500h 経過後 

 

（注）各写真において、次の順番で各材料を並べている。 

      最上段：Zr-1.8Nb 

      上から 2段目：Zr-1.6Nb-0.1Cr 

      上から 3段目：Zr-2.5Nb 

         最下段：Zry4 

 

図 3.3.5 循環式オートクレーブ腐食試験後の外観状況例（受取材、H25 年度） 
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(a)受取材：試験時間 8,500h 経過後 

 

 

 

(b)継続腐食材：試験時間 13,000h 経過後 

 

 

（注）各写真において、次の順番で各材料を並べている。 

      最上段：Zr-1.8Nb 

      上から 2段目：Zr-1.6Nb-0.1Cr 

      上から 3段目：Zr-2.5Nb 

         最下段：Zry4 

 

図 3.3.6 循環式オートクレーブ腐食試験後の外観状況例（受取材、H26 年度） 
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(a)受取材：試験時間 11,900h 経過後 

 

 

(b)継続腐食材：試験時間 16,400h 経過後 

 

（注）各写真において、次の順番で各材料を並べている。 

      最上段：Zr-1.8Nb 

      上から 2段目：Zr-1.6Nb-0.1Cr 

      上から 3段目：Zr-2.5Nb 

         最下段：Zry4 

 

図 3.3.7 循環式オートクレーブ腐食試験後の外観状況例（受取材、H27 年度） 
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図 3.3.8 循環式オートクレーブ腐食試験による腐食増量の経時変化（継続腐食材（受取材）） 
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図 3.3.9 循環式オートクレーブ腐食試験による腐食増量と水素濃度測定結果の関係 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

 

 

図 3.3.10 循環式オートクレーブ腐食試験後の横断面金相観察写真 

（継続腐食材（受取材）：試験時間 5,000h 経過後、H24 年度） 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

 

 

図 3.3.11 循環式オートクレーブ腐食試験後の横断面金相観察写真 

（継続腐食材（受取材）：試験時間 8,500h 経過後、H25 年度） 
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(a) Zr-1.8Nb                           (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

     

   

                 (c) Zr-2.5Nb                            (d) Zry4 

 

 

 

図 3.3.12 循環式オートクレーブ腐食試験後の横断面金相観察写真 

（継続腐食材（受取材）：試験時間 12,000h 経過後、H26 年度） 
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(a) Zr-1.8Nb                           (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

   

 

(c) Zr-2.5Nb                            (d) Zry4 

 

 

 

図 3.3.13 循環式オートクレーブ腐食試験後の横断面金相観察写真 

（継続腐食材（受取材）：試験時間 16,400h 経過後、H27 年度） 
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図 3.3.14 腐食試験（高温水蒸気）における試料温度測定結果の例 

（試験条件：1,250℃×約 60sec） 

 

 

   
 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

   
 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

図 3.3.15 腐食試験（高温水蒸気）後の外観状況例（試験条件：1,000℃×約 60sec、H24 年度） 

 

 

 

  

保持時間計測開始 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

   
 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

図 3.3.16 腐食試験（高温水蒸気）後の外観状況例（試験条件：1,200℃×約 60sec、H25 年度） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

最            上段：Zr-1.8Nb 

      上から 2段目：Zr-1.6Nb-0.1Cr 

      上から 3段目：Zr-2.5Nb 

         最下段：Zry4 

 

図 3.3.17 腐食試験（高温水蒸気）後の外観状況例 

（試験条件：1,250℃×約 60sec） 
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(a)腐食増量の酸化温度依存性 

 

 

 

 

(b)試料中水素量の酸化温度依存性 

 

 

図 3.3.18 腐食増量および試料中水素量の酸化温度依存性 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

図 3.3.19 腐食試験（高温水蒸気）後の横断面金相観察写真 

（試験条件：1,000℃×約 60sec、H24 年度） 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

図 3.3.20 腐食試験（高温水蒸気）後の横断面金相観察写真 

（試験条件：1,200℃×約 60sec、H25 年度） 
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(a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

図 3.3.21 腐食試験（高温水蒸気）後の横断面金相観察写真 

（試験条件：1,250℃×約 60sec、H26 年度） 
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 3.4 水素化試験 （H24～H27） 

  3.4.1 目的 

軽水炉での燃料被覆管の材料劣化を模擬する方法の一つとして、アルゴン＋水素混合ガ

ス中での水素化試験を実施する。最大 1800ppm 程度の水素濃度を目標として水素化試験を

実施し、得られる水素化材の吸収水素量を測定するとともに金相観察試験を実施する。 

また、得られた水素化材を「劣化材料の機械的性質評価」および「劣化材料のミクロ組

織観察試験」に供給する。 

 

3.4.2 試験方法 

(1) 水素化試験 

①試験装置 

試験装置の系統概略図および外観を図 3.4.1 に示す。本試験では、電気炉内の反応管

内を真空引きした後にアルゴン＋水素混合ガスを封入し、大気圧条件下にて所定温度・

所定時間保持する気体吸収法により、試料に水素を吸収させた。 

 

②試験条件および試験手順 

以下の試験手順にて水素化試験を実施した。 

1) 電気炉反応管内に試料をセットし、真空引きした後、精製器により下記純度に精製

したアルゴンおよび水素ガスを、アルゴン：水素＝10：1の割合で反応管内に封入し、

圧力を約0.25atm.Gに調整した。 

・アルゴンガス（純度99.999％） 

・水素ガス（純度99.99999％） 

2) 電気炉を所定温度（280～450℃程度）まで加熱し、当該温度にて5min～15h程度で保

持した。 

3) 温度保持終了後、炉冷（冷却速度100℃/h程度）により室温まで冷却した。 

 

なお、H24年度においては、水素化試験後の金相観察により、水素化物が表面に近い

領域に偏析している傾向が確認されたため、肉厚方向への水素化物分布の平坦化を目的

に水素化後熱処理を水素化試験装置と同様な装置を用いて、以下の条件にて実施した。 

 

・ 保持条件：550℃×60h 

・ 昇降温速度：5℃/min、-1℃/min 

・ 雰囲気：アルゴンガス気流中、0.5ℓ/min 

 

③供試材 

「材料供給１」にて準備、提供された長さ 150～450 ㎜の被覆管材を使用した。供試

材の組成は、以下の４種類である。 

・ Zr-1.8Nb 
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・ Zr-1.6Nb-0.1Cr 

・ Zr-2.5Nb 

・ Zry4 

 

(2)試験後確認、測定 

①水素分析 

水素化試験後の試料について、長さ数㎜の分析用試料を切り出し、水素分析装置によ

り試料中の水素濃度を測定した。 

 

②金相観察 

水素分析を実施した箇所の隣接位置より数 mm 長さを切り出し、被覆管横断面のマク

ロ組織を金相観察により確認した。 

 

3.4.3 試験結果及び考察 

水素化試験後の試料について水素分析を実施した結果を表 3.4.1～表 3.4.5 に示す。ま

た、水素化試験後試料の代表例の横断面金相観察結果を図 3.4.2～図 3.4.8 に示す。同図

に示すように、水素濃度の増大に伴って周方向に筋状に見える水素化物が成長し、次第に

微細な水素化物の析出を伴って網目状に発達することにより、密度が増大する傾向が確認

できる。また、比較的高濃度の試料においては、内外表面近傍に水素化物が集積した領域

（偏析層）が確認された。 

 

3.4.4 水素化試験材の提供 

上記のとおり、Zry4 を用いた水素化材を製作し、他のタスクに提供することとした。表

3.4.1～表 3.4.5 に試料の提供先を併せて示した。 

 

3.4.5 まとめ 

水素化試験を実施し、目標とした水素濃度の水素化材を得るとともに、その一部を他の

タスクに提供し、水素化試験に関する予定の作業を完了した。 
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表 3.4.1 水素化試験における水素分析結果（H24） 

 

 

 

注記）組成と試料 No.の関係は以下のとおり。 

・ Zr-1.8Nb  試料 No.J1-1-n 

・ Zr-1.6Nb-0.1Cr  試料 No.J2-1-n 

・ Zr-2.5Nb  試料 No.J3-1-n 

・ Zry4  試料 No.Z-1-n 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

【水素化】

温度
(℃)

時間
(ｈ)

-100mm
付近

0mm
付近

+100mm
付近

ave. 東北大学 大阪大学

J1-1-2 360 7 821 609 787 739 90㎜×2
5mmL×2
（0mm付近）

J1-1-3 360 7 901 - 818 860

J2-1-2 360 5.5 846 638 785 756 90㎜×2
5mmL×2
（0mm付近）

J2-1-3 360 5.5 799 - 805 802

J3-1-2 360 5.5 905 615 905 808 90㎜×2
5mmL×2
（0mm付近）

J3-1-3 360 5 891 - 771 831

Z-1-2 360 6 823 616 691 710 90㎜×2
5mmL×2
（0mm付近）

Z-1-3 360 6.25 819 - 777 798

【水素化→熱処理】：Arガス中

昇温速度
（℃/min）

温度
(℃)

保持時間
(ｈ)

降温速度
（℃/min）

-100mm
付近

0mm
付近

+100mm
付近

ave. 東北大学 大阪大学

J1-1-3 5 550 60 1 - 528 - 528
-100～-10mm：（U)
+10～+100mm：（L)

5mmL×2
（0mm付近）

J2-1-3 5 550 60 1 - 507 - 507
-100～-10mm：（U)
+10～+100mm：（L)

5mmL×2
（0mm付近）

J3-1-3 5 550 60 1 - 528 - 528
-100～-10mm：（U)
+10～+100mm：（L)

5mmL×2
（0mm付近）

Z-1-3 5 550 60 1 - 484 - 484
-100～-10mm：（U)
+10～+100mm：（L)

5mmL×2
（0mm付近）

10：1

10：1

10：1

水素化後熱処理へ

水素化後熱処理へ

水素化後熱処理へ

水素化後熱処理へ

Ar：H2

10：1

10：1

10：1

10：1

10：1

試料
No.

水素化条件 水素分析結果(ppm) 他タスクへ提供

試料
No.

熱処理条件 水素分析結果(ppm) 他タスクへ提供
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表 3.4.2 水素化試験における水素分析結果（H25） 

 

 

 

注記）組成と試料 No.の関係は以下のとおり。 

・ Zr-2.5Nb  試料 No.J3-m-n 

・ Zry4  試料 No.Z-m-n 

 

 

表 3.4.3 水素化試験における水素分析結果（H26） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

注記）組成と試料 No.の関係は以下のとおり。 

・ Zry4  試料 No.Z-m-n 

 

  

温度
(℃)

時間
(ｈ)

Ar
(ℓ/min)

H2

(mℓ/min)

-100mm
付近

+100mm
付近

ave.

J3-2-11 360 8.5 0.5 10 1527 1388 1458 200

J3-1-5 360 5 0.2 20 913 1003 958 200
多軸応力機械試験へ

（1000ppm材）

J3-2-22 300 6 0.5 10 519 300 410 200
多軸応力機械試験へ

（400ppm材）

Z-1-5 380 5.5 0.5 10 1104 1001 1053 200
多軸応力機械試験へ

（1000ppm材）

Z-3-25 280 15 0.5 5 485 365 425 200
多軸応力機械試験へ

（400ppm材）

備考
sample
No.

H2吸収条件 試料両端部の水素濃度(ppm) 分析後
試料
長さ
(mm)

温度
(℃)

時間
(min)

Ar
(ℓ/min)

H2

(mℓ/min)
端部Ａ 端部Ｂ ave.

Z-100-1 450 5 1 20 78 125 102 300 東北大/NDCへ提供

Z-100-2 400 30 0.4 20 71 171 121 300 東北大/NDCへ提供

Z-400-1 340 60 0.4 11 385 338 362 300 東北大/NDCへ提供

Z-400-2 360 60 0.4 11 515 381 448 300 東北大/NDCへ提供

Z-800-1 400 85 0.4 19 810 727 768 300 東北大/NDCへ提供

Z-800-2 400 85 0.4 19 719 707 713 300 東北大/NDCへ提供

*1 各試料よりNDCで実施した多軸応力機械試験のために数mm程度を採取した後の長さ

備考
sample
No.

H2吸収条件 試料両端部の水素濃度(ppm)
分析後*1

試料
長さ
(mm)
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表 3.4.4 水素化試験における水素分析結果（H27） 

 

 

 

注記）組成と試料 No.の関係は以下のとおり。 

・ Zr-1.8Nb  試料 No.J1-m-n 

 

 

 

 

 

  

温度
(℃)

時間
(min)

Ar
(ℓ/min)

H2

(mℓ/min)
端部Ａ 端部Ｂ ave.

J1-200-1 420 15 0.5 20 192 202 197 50 東北大へ提供

J1-200-2 420 15 0.5 20 202 192 197 50 東北大へ提供

J1-500-1 420 40 0.5 20 533 546 540 50 東北大へ提供

J1-500-2 420 40 0.5 20 546 470 508 50 東北大へ提供

J1-800-1 420 30 0.5 20 812 853 832 50 東北大へ提供

J1-800-2 420 30 0.4 25 790 801 795 50 東北大へ提供

J1-1000-1 420 40 0.4 25 937 1021 979 50 東北大へ提供

J1-1000-2 420 40 0.4 25 1021 1069 1045 50 東北大へ提供

J1-1200-1 420 50 0.5 20 1181 1276 1228 50 東北大へ提供

J1-1200-2 420 42 0.4 25 1203 1264 1234 50 東北大へ提供

J1-1500-1 420 50 0.7 20 1515 1442 1479 50 東北大へ提供

J1-1500-2 420 70 0.4 25 1396 1432 1414 50 東北大へ提供

J1-2000-1 420 70 0.5 20 2092 2239 2165 50 東北大へ提供

J1-2000-2 420 60 0.4 25 1963 2048 2005 50 東北大へ提供

備考
sample
No.

H2吸収条件 試料両端部の水素濃度(ppm)
分析後*1

試料
長さ
(mm)
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表 3.4.5 水素化試験における水素分析結果（H27） 

 

 

 

注記）組成と試料 No.の関係は以下のとおり。 

・ Zr-2.5Nb  試料 No.J3-m-n 

 

 

 

 

  

温度
(℃)

時間
(min)

Ar
(ℓ/min)

H2

(mℓ/min)
端部Ａ 端部Ｂ ave.

J3-100-1 400 60 0.4 20 100 98 99 50 東北大へ提供

J3-100-2 400 60 0.4 20 91 87 89 50 東北大へ提供

J3-200-1 420 13 0.5 20 201 197 199 50 東北大へ提供

J3-200-2 420 13 0.5 20 197 189 193 50 東北大へ提供

J3-500-1 400 33 0.4 20 534 475 505 50 東北大へ提供

J3-500-2 400 22 0.45 20 586 461 524 50 東北大へ提供

J3-800-1 400 40 0.4 20 856 739 798 50 東北大へ提供

J3-800-2 400 35 0.4 25 733 682 708 50 東北大へ提供

J3-1000-1 400 40 0.4 20 1041 985 1013 50 東北大へ提供

J3-1000-2 400 60 0.4 20 1100 972 1036 50 東北大へ提供

J3-1200-1 400 90 0.4 20 1315 1144 1230 50 東北大へ提供

J3-1200-2 400 60 0.4 20 1265 1100 1182 50 東北大へ提供

J3-1500-1 400 70 0.4 20 1490 1546 1518 50 東北大へ提供

J3-1500-2 400 70 0.4 20 1546 1547 1546 50 東北大へ提供

J3-2000-1 420 98 0.4 25 1846 1938 1892 50 東北大へ提供

J3-2000-2 420 98 0.4 25 1938 1920 1929 50 東北大へ提供

sample
No.

H2吸収条件 試料両端部の水素濃度(ppm)
分析後*1

試料
長さ
(mm)

備考
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図 3.4.1 水素化試験装置の系統概略図と外観 

 

 

 

 

 

 

  

H2

精製器

混合器

Ar

精製器

試料

電気炉
真空ﾎﾟﾝﾌﾟ
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

 

 

図 3.4.2 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真 

（目標水素濃度：約 800ppm、H24） 
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 (a) Zr-1.8Nb (b) Zr-1.6Nb-0.1Cr 

 

 

   

 (c) Zr-2.5Nb (d) Zry4 

 

 

 

図 3.4.3 水素化試験→熱処理後の被覆管試料横断面金相観察写真 

（熱処理後水素分析値：約 500ppm、H24） 
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(a) 試料番号 Z-100-1(水素分析値：102ppm（試料両端平均）) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b) 試料番号 Z-400-1(水素分析値：362ppm（試料両端平均）) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c) 試料番号 Z-800-2(水素分析値：713ppm（試料両端平均）) 

 

図 3.4.4 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真（H26） 
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 (a)J1-200-1（試料両端平均：197ppm）     (b)J1-500-2（試料両端平均：508ppm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)J1-800-1（試料両端平均：832ppm）     (d)J1-1000-2（試料両端平均：1045ppm） 

 

 

 

 

図 3.4.5 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真（H27） 
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(a)J1-1200-1（試料両端平均：1228ppm）     (b)J1-1500-1（試料両端平均：1479ppm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)J1-2000-1（試料両端平均：2165ppm） 

 

 

図 3.4.6 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真（H27） 
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(a)J3-100-1（試料両端平均：99ppm）     (b)J3-200-2（試料両端平均：193ppm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)J3-500-1（試料両端平均：505ppm）     (d)J3-800-1（試料両端平均：798ppm） 

 

 

図 3.4.7 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真（H27） 
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(a)J3-1000-1（試料両端平均：1013ppm）    (b)J3-1200-1（試料両端平均：1230ppm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)J3-1500-1（試料両端平均：1518ppm）     (d)J3-2000-2（試料両端平均：1929ppm） 

 

図 3.4.8 水素化試験後の被覆管試料横断面金相観察写真（H27） 
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3.5 引張試験およびナノ硬度試 

 

3.5.1 目的 

低燃焼度時における軽水炉の燃料被覆管材料は、燃料から放出される FP ガスによって管の周方

向に一軸の引張応力（平面ひずみ状態）条件の荷重が付加されるが、高燃焼度化に伴うペレット

との機械的相互作用（PCMI）により、不均一な二軸応力条件へと変化する [3.5.1]。さらに、原

子炉内において材料は高温、腐食、水素化、照射に曝され、これらによる機械特性の劣化が生じ

る。このように、当該材は応力状態が連続、段階的に変化し、さらに、著しい特性劣化が生じる

極限環境下において材料の健全性を担保する必要がある。そのため、本国では、材料の使用限界

に対し高い安全性マージンを設けているのだが、ここで使用されている安全率の材料学的意味は

必ずしも明確ではなく、また、先行研究において実施した次世代型の燃料被覆管材料の Zr-1.8Nb

系合金（J1 合金）の照射強度特性評価では [3.5.2]、高照射量を被った試験片において、弾性変

形直後にネッキングを起こし破断に至る、いわゆる、転位チャネリングによって破壊した材料に

おいても、この１％基準を満たすことを明らかにした。この結果は、１％基準の材料学的意味の

明確化、すなわち、Zr 基合金の変形や破壊概念の再評価の必要性を示唆する重要知見である。 

一般的な材料強度試験方法は、引張試験（平板、丸棒、リング）や、バースト試験、中子拡管

（EDC）試験等であるが、この中で、実機環境下における応力付加条件を模擬できる試験法は確立

していない。そこで、申請者の所属する研究グループでは改良型中子拡管試験法（A-EDC）を開発

した [3.5.3]。詳細は 3.8 章に示すが、中子に金属を用い、それを圧縮変形させることで、リン

グ状試験片の周方向に単軸引張応力を付与し、低燃焼時の燃料被覆管への応力付加条件を模擬し

た強度試験を実施できる。また、当試験法は従来法に比べ試験片体積を減じ、（管状からリング状

に変更）、さらに、中子に金属を用いることで、再現性の向上、試験温度範囲の拡大、照射材への

適応性が良い等の優れた特徴を有している。このように、A-EDC は管の強度評価手法として高いポ

テンシャルを有しているが、A-EDC によって得られた応力-ひずみ曲線（σ-ε曲線）が、引張試験

で得られる種々の機械特性に比べ〜20 %過大値であること。また、亀裂の伝播方向が実機材と異

なることが分かっており [3.5.4]、未だ改善の余地が残されている。 

これらより、１％基準の次世代材の適応に関しては、科学的根拠に基づいた数値設定が必要で

あり、材料の変形や破壊描像を再認識する必要があると言える。また、A-EDC は適応性の高い管の

強度評価手法であるが、その高度化に向けた残された課題もある。これらより、本章では、1軸の

引張試験ならびに A-EDC 試験によって導入された転位組織発達挙動を比較することで、組織学的

観点から Zr 基材料の変形・破壊描像を整理し、さらに、A-EDC による転位組織制御開発を通した

当試験の高度化を行う。具体的な研究の内容は以下の通りである。 

 始めに、引張試験において管の周方向への応力付加時の転位発達組織を比較する。これまでに、

降伏強度と微細組織との関係は、多くの既往研究で相関が確認されているものの、加工硬化域に

おける組織と強度との関係は知見が乏しい。特に、１％基準の材料学的な意味の解明には、加工

硬化域における組織と強度との相関が重要であり、この解決に向けた評価を実施する。また、転

位組織の詳細な評価手法は X線回折（XRD）と電子線後方散乱回折法(EBSD)の 2 種の評価手法を使

用し、ここで得られたρの定性・定量比較を通し、単軸引張、A-EDC 試験下における微細組織発達
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を明らかにする。 

 

 

3.5.2 実験方法 

3.5.2.1 試験片作製方法 

 図 3.5.1 に試料作製方法を示す。本章では、供試材として純 Zr と Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材を使

用しており、これらの化学組成を表 3.5.1 に示す。なお、Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb はスタートマテ

リアルとして管状形状の J1 および J3 材であり、純 Zr は市販グレードのものを使用した。これら

の試料は、図 3.5.1 に示したような冷間圧延（冷間圧延率は Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb で約 50％、純

Zr で約 80％）ならびに再結晶化処理（熱処理条件は Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb で 853 K for 24 hr / 

炉冷（F.C.）、純 Zr では 753 K for 24 hr / F.C.）を施し、平板状に成形した。この平板片から、

引張方向と圧延方向が平行となるようにして、打ち抜き加工によって試験片（SSJ タイプ形状：16 

x 4 x 0.38 mm）を作製し、引張試験に供した。 

 引張試験は平成 24 年度に納品した島津製作所製の AG-Xplus を使用し、室温（298 K）におい

て、ひずみ速度を 10-3 s-1で実施した。なお、ひずみはレーザー変位計によって測定しており、試

験片の肩部を保持し、荷重を付加した。また、試験片は打ち抜き加工によって導入された不均一

な加工組織を除去する目的から、試料表面ならびに側面部を＃800の耐水研磨紙によって研磨し、

表面に均一な加工組織を導入した。また、A-EDC 試験は、阿部らによって最適化された条件によっ

て実施した [3.5.3]。 

 

3.5.2.2 微細組織評価方法 

 引張試験中の変形組織評価指標である転位密度（ρ）は XRD による Williamson-Hall 法によっ

て評価した [3.5.5]。この方法では、X線プロファイルの広がりは結晶子サイズ（DCrystal）と内部

ひずみ（ε）から、以下のように定式化される。 

 ௦ఏఒ = .ଽೝೞೌ + ߝ2 ௦ఏఒ  ・・・ (式 3.5.1) 
ここで、B、θ、λ、はそれぞれ、ピークの広がり（半値全幅 : FWHM）、回折角、X線の波長（本

研究では、X 線源として Cu-Kαを使用したことから、λ=0.15418 nm-1）である。これらより、図

3.5.2(a)に示したように、Y軸を Bcosθ/λ、X軸を sinθ/λでプロットし、その時の近似直線の

傾きないし Y 切片からεないし D が評価できる。また、ρはεと以下の関係式によって説明でき

ると考えられている。 

ோߩ  = 14.4 ఌమమ  ・・・(式 3.5.2) 
ここで、bはバーガースベクトルである。当該材料中では<a>、<c>、<c+a>タイプの転位が存在す

るため、3種類の bが存在する。このため、上式を使用するためには、当該材料の適当な bを選定

する必要があり、本研究では、臨界分解せん断応力（τCR）による各すべり系の活性化頻度を評価

することで、各々のすべり系の活性化頻度を決定した。以下にその手順を示す。 

 τCRは臨界分解応力（σCR）とシュミット因子（cosφ ∙ cosλ）によって、以下の式で表現さ
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れる。 

 ߬ோ = ఙೃ௦ఝ௦ఒ ・・・（式 3.5.3） 
この時、シュミット因子は EBSD 解析によって求めることができ、また、τCRは文献値を参照する

ことで、各応力条件下におけるすべり系の活性化頻度として表現できる。なお、本研究で対象と

したすべり系は Basal(τCR,Ba)、Basal(τCR,Pr)、Basal(τCR,Py)の 3 種であり、これらの臨界分解せ

ん断応力はそれぞれ、440、110、248 MPa を使用した [3.5.6-3.5.9]。なお、上記の 3種のすべり

系以外に変形相晶変形が考えられるが、本研究条件下において、相晶変形が生じないことを実験

的に確認しており（詳細は口述する）、この解析から除外した。これらより、一例として、Zr-2.5Nb

材の各応力条件下におけるすべり系の活性化頻度を図 3.5.3にまとめて示す。ここで、図 3.5.3(a)

は、各すべり系の活性化頻度分布を示したものであるが、当研究条件下において活動するすべり

系は Prismatic タイプのみであることを確認した。さらに、図 3.5.3(b)に示したように、各応力

条件下における Prismatic 転位中の<a>、<c>、<c+a>成分の比率の評価から、活動する転位の大部

分は、<a>型転位であることが確認され、さらに、<c>や<c+a>型の活性化頻度は応力条件の増加に

伴い増加することが分かった。 

 また、引張変形中の結晶粒径や結晶配向性、シュミット因子を評価するため EBSD を行った。使

用した機器は JEOL 社製の JSM-7001F であり、加速電圧 30 kV において、ステップサイズ 150 nm

で EBSD 分析を行った。試料は、引張変形後に試料表面を＃2000 の耐水研磨紙で研磨後、試験片の

平行部の中央に電解研磨を施したものを分析に供した。その試料の概観写真を図 3.5.4 に示す。

また、XRD は試験片のつかみ部ならびに肩部を高速切断機によって切断し、試験片の平行部のみを

バフ研磨によって鏡面仕上げ、その後、Rigaku 社製の Ultima-Ⅳを使用し、加速電圧 40 kV にお

いて、30-110 deg.の範囲内を、ステップサイズ 0.002 deg.で評価した。そして、得られた X線プ

ロファイルから各ピークの Bragg 角ならびに FWHM を評価し、これらの結果はρないしεの評価に

供した。なお、A-EDC によって変形を付与した試料でも同様に、A-EDC 試験後に試料表面を鏡面に

仕上げた後、引張試験片と同様手法によって種々のひずみを付与した試料における X 線プロファ

イルを得た。 

 

 

3.5.3 結果と考察 

3.5.3.1 単軸引張試験片の微細組織特徴 

 再結晶化熱処理した純 Zr と Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の逆極点図（IPF）と透過型電子顕微鏡（TEM）

写真を図 3.5.5 に示す。IPF において、図の長手方向は圧延方向である。これらより、IPF 像より

紙面と垂直方向に（0001）面が多く観察され、当該材料特有の圧延、再結晶化組織を呈していた。

なお、純 Zr では、他の Zr-1.8Nb や Zr-2.5Nb に比べ高い結晶配向性を有していることが確認され

た。一般に、燃料被覆管の製造過程において施されるピルガー圧延では、その圧延率の増加に伴

って（0001）の結晶が ND 方向（紙面方向）に配向することが知られている [3.5.10]。これより、

純 Zr では他材料に比べ高い冷間圧延率（80 %）を施していることから、これが高い結晶配向性に

影響していると考えられる。また、切片法によって測定した純 Zr と Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の結
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晶粒径はそれぞれ、3.84、2.99、3.51μm であり、圧延ないし再結晶化処理条件を制御することで、

各々の試料で同様の結晶粒径を有した試験片の作製に成功した。また、TEM写真解析より、Zr-1.8Nb

ならびにZr-2.5Nb材において微細なβ-Nb析出物が確認された。これら析出物の平均サイズ(dAVE)

は Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb において、それぞれ、49、55 nm 程度であり、また、数密度(NPPT)はそれぞ

れ、6.9、9.7 x 1019 m-3であり、Nb 添加濃度の増加に伴いβ-Nb 析出物体積(VPPT ∝ dAVE x NPPT)

が増加した。 

 

3.5.3.2 単軸引張試験 

 図 3.5.6 に純 Zr と Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の応力-ひずみ（σ-ε）曲線を示し、また、種々の

引張特性を表 3.5.2 にまとめて示す。0.2％耐力（σ0.2）ならびに最大引張応力（σUTS）は Nb 添

加に伴い増加したが、均一伸び（εUTS）、破断伸び（εrp）の Nb 添加依存性は確認されなかった。

また、図 3.5.5 に示した Nb 析出物の TEM 写真解析より、Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材におけるオロワ

ン型の析出強化量（σPPT）は、析出物による転位運動の阻害係数（α）として 0.85 を使用するこ

とで [3.5.11]、それぞれ、108、136 MPa と見積もられた。なお、Nb 添加に伴うσ0.2の変化（∆σ

0.2）は、それぞれ 99.4 、143.8 MPa であり、この変化は、Nb 析出物による強化によって程度良く

説明できることが分かった。さらに、真応力-真ひずみ曲線から見積もった、加工硬化指数（n）

は、純 Zr、Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材でそれぞれ、0.31、0.28、0.30 であり、Nb 添加に伴い線形的

に増加することを確認した。なお、図 3.5.7 に n の Nb 析出物の数密度（NPPT）とサイズ（dAVE）の

積の平方根（ඥ ்ܰ݀ா）で整理した結果を示す。ここで、ඥ ்ܰ݀ாはオロワン型の析出物強化
の式におけるパラメタであり、すなわち、析出物による転位運動の阻害影響を表している。これ

らより、測定点が過少であるため、系統的変化の評価は困難であるが、析出物による転位運動の

阻害影響の増加に伴い n が増加することが分かった。さらに、これらの 2 点から、直線近似した

際の直線の傾き、Y切片はそれぞれ、8.4 x 10-4、1.553 と見積もられた。ここで、純 Zr における

n は 0.155 であり、この近似直線が当該材料の n を程度よく説明出来る見通しを得た。なお、こ

の直線の傾きと組織学的関係については、不明確であり、今後の研究課題である。 

 

3.5.3.3 単軸引張試験下における微細組織発達 

3.5.3.3.1 結晶粒径、結晶配向性 

 このように、Nb 添加に伴う機械特性変化が明らかとなった。これまでに、本研究グループでは、

Zr-1.8Nb 合金に対して高エネルギーイオン照射した試料の室温におけるσ-ε曲線結果より、照

射量の増加に伴い種々の引張強度特性が増加し、一方で、伸び特性が減少することを明らかにし

た [3.5.2]。また、3.0 dpa 以上では、弾性域の線形加工後に急な軟化を示す、いわゆる転位チャ

ネリングによって、材料が破壊することを確認した [3.5.12-3.5.13]。これは、照射に伴って材

料中に多くの照射欠陥が蓄積するが、これらの照射欠陥は材料中において分散強化型の因子とし

て作用し、強度特性の向上に作用する。しかし、あるしきい応力以上に達すると、転位が照射欠

陥をクライム運動ないしせん断変形するようになり、これらのすべり運動が一斉に生じ、急激な

応力低下を生じさせていると説明される [3.5.14]。さらに、オロワン型の微細析出物分散強化や

ホールペッチの関係に代表されるような強度と組織の関係については、これまでに多くの研究報
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告が存在しているが、加工硬化域における種々の特性（nや加工硬化率（θ）等）と組織との関係

は十分に明らかになっていないのが現状である。これらより、照射材で確認された転位チャネリ

ング現象については、その発生機構を定性的には説明できるが、その定量関係については分かっ

ていない。また、上述のように、当該材料は集合組織を有しており、変形中に活動する転位は、

変形方向に強く依存する。そのため、転位チャネリングは種々のすべり系と転位運動阻害因子と

の作用頻度にも依存する可能性が考えられる。これらより、本研究では、照射材で確認された転

位チャネリング現象を微細組織変化と相関づけて明らかにするため、非照射材を用いた引張変形

中のすべり系の同定、ならびに転位密度変化を評価した。 

 図 3.5.8 に Zr-2.5Nb 材の引張変形中断材の外観写真と、それらのσ-ε曲線をまとめて示す。

本研究ではひずみ制御によって種々の中断材を作製しており、公称ひずみが 0 から 16 ％まで変

化させた（公称ひずみ 16 %はσUTSに相当する）。図 3.5.9 に Zr-2.5Nb 材の中断材の IPF 像を示

す。なお、引張変形量は各図の左肩部に記しており、図の長手方向は引張方向と一致する。引張

変形を付与することで、結晶粒内で面指数の連続的な変化が確認された。これは、転位がするこ

とで、結晶の階位が生じるためである。また、図 3.5.10 に(a)結晶粒径変化ないし結晶配向性の

ひずみ依存性を示した。結晶粒径は切片法によって評価した結果であるが、粒径は変形量に依存

せず 3.7 μm であった。一般に、金属に変形を付与することで転位が活動するのだが、これらは、

次第に絡まり合い、セル状組織へと変化する [3.5.15]。このセル状組織の界面は転位の集積によ

って小傾角の粒界を形成するため、結晶粒界像から同定されると考えられるが、本結果では確認

されなかった。この詳細に関しては不明であるが、EBSD によるセル組織の評価では、分析間隔に

も強く依存することから、更なる EBSD 解析ないし TEM 観察を通し、評価を進める予定である。ま

た、(b)に示した Keams parameter は結晶配向性を示す指標であり、（0001）が紙面と X方向（TD）、

Y方向（RD）、垂直方向（ND）にどのように分布しているかを表現することが出来る[3.5.16]。こ

れより、結晶配向性についてもひずみ依存性は確認されないことが分かった。 

 

3.5.3.3.2 EBSD 

 図 3.5.11 に Zr-2.5Nb 材の中断材の(a-f) Kernel Average Misorientation（KAM）図と（g）そ

の分布のひずみ依存性の結果を示す。KAM は分析間隔の隣り合うピクセルとの結晶方位差を定量

的に示した結果であり、本研究では、これを赤色のカラースケールで示した（KAM のスケールバー

は 0-3 deg.であり、これらは図の下に示した）。これらより、KAM 値はひずみ付与に伴い増加した

が、その蓄積挙動は組織全体に渡って均一に増加する傾向にあった。また、未変形材の KAM 分布

は高角側にテールを有したユニモーダル分布を有しており、これに変形を付与することで、ピー

ク位置が高角側に移動し、また、FWHM が増加することが分かった。KAM 分布と微細組織との相関

に関しては完全に理解されていないものの、本研究では、KAMのピーク値およびその半値幅（FWHM）

を指標とし、そのひずみ依存性を評価した。その結果を図 3.5.12 に示す。プロットがピーク位置

であり、エラーバーは FWHM を示している。どちらの試料においても KAM のピーク値はひずみ付与

に伴い増加したが、0.8 deg.程度で飽和する傾向にあった。また、KAM のピーク値の増加傾向は、

Zr-1.8Nb 材では、ひずみ付与に伴い緩やかに増加したのに対し、Zr-2.5Nb 材ではひずみが 0-3％

の間で急激な増加を示した後、飽和することが分かった。 
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 既往研究結果に依れば、EBSD で求められる幾何学的に必要な転位密度（ρEBSD）は KAM のピーク

値（θKAM）と分析間隔（D= 150 nm）ならびに bを用いて、以下の関係式によって説明できる[3.5.17]。 ߩாௌ = ݀ܦெߠߙ  
ここで、αは定数である。一般に、αは結晶構造や転位種（刃状とらせん転位）に依存すること

が知られている。例えば、bcc で刃状転位であれば、α=1 あり、また、らせん転位ではα=2 が用

いられる[3.5.18]。hcp におけるα定数については分かっていないものの、本研究では 0.81 を使

用した。これらより、EBSD 解析によって得られた転位密度（ρEBSD）のひずみ依存性を図 3.5.13 に

示す。Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材の熱処理ままにおけるρEBSDは、それぞれ、1.22、1.23 x 1014  m-2

であったが、ひずみ付加に伴い増加した。また、両試料とも、≈2.0 x 1014 m-2で飽和する傾向を

示した。 

 

3.5.3.3.2 XRD 

 図 3.5.14に Zr-1.8Nbにおける各引張試験中断材のX線プロファイルを示す。当該材料中では、

Zr(002)、(101) 、(102) 、(103) 、(004) 、(104) 、(114) 、(105)の面から回折が確認された、

これらのピークを利用し、Williamson-Hall 法による内部ひずみ評価を行った。なお、図 3.5.15

には、Zr-1.8Nb における Zr(002)回折ピーク形状のひずみ依存性を示した。熱処理まま材（ε= 0）

におけるピーク形状は、低角側にややテールを有した形状であり、ここにひずみを付与すること

で、高角側にテールを有した形状へと変化することが分かった。ここで、ピーク形状の広がりは

基準となる面間隔からの差分を示すパラメタであり、また、高角と低角側での広がりは、それぞ

れ結晶格子の圧縮と膨張を意味する。つまり、当該材料では、引張変形によるひずみ付与に伴い

結晶格子を圧縮するような内部ひずみが増加することが分かった。 

 図 3.5.16 に Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb における各引張試験中断材の Williamson-Hall プロットを

示す。なお、近似直線の Y切片（結晶子サイズ）は、EBSD によって評価された結晶粒径と等しく

なるように、近似式を調整した。これらより、両試料ともひずみ付与に伴い近似曲線の傾きが増

加することが分かった。また、図 3.5.17 には Williamson-Hall 法から求められた各引張試験中断

材における近似直線の傾きを示した。また、Zr-1.8Nb では、近似直線の傾きはひずみ付与に伴い

線形的な増加を示したのに対し、他方、Zr-2.5Nb では、ひずみが 0-0.03 の範囲において直線の傾

きに大きな変化は見られなかったが、ひずみが 0.03-0.06 の範囲で急激に増加し、その後、飽和

した。これらより、XRD から評価した中断材の転位密度（ρXRD）のひずみ依存性を図 3.5.18 に示

す。Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材の熱処理まま材におけるρXRDは、それぞれ、0.96、0.84 x 1013  m-2で

あり、ひずみ付加に伴い増加した。また、両試料とも、≈2.2 x 1014 m-2で飽和する傾向にあった。

これより、ρXRDはρEBSDとよい一致を示すことが明らかとなり、また、この結果は転位の蓄積挙動

に対して顕著な Nb 添加影響は確認されないことを示唆する結果である。 

 なお、既往研究結果によれば、Unger らは Zircaly-2 の単軸引張試験その場 XRD 観察結果から

[3.5.19]、15％ひずみを付与した試料の転位密度は≈1.2 x 1016 m-2 と報告しており、本研究と大

きな差異が生じていた。これは、供試材の化学組成影響ならびに分析方法の違いが作用している

と考えられるが、本研究の実験結果の妥当性検証を目的とした異なる分析方法による再評価は、
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今後の研究課題であると考えられる。 

 

3.5.3.4 A-EDC 試験下における微細組織発達 

 A-EDC 試験片における XRD の測定方法の概略図を図 3.5.19 に示す。図示したように、A-EDC 試

験片では Ring（管状試料の輪切りした際の面）と Surface（管状試料の表面）の 2方向からの XRD

分析を実施し、その時の転位密度の違いを評価した。また、この 2方向で評価した Zr-2.5Nb にお

ける各 A-EDC 試験中断材の Williamson-Hall プロットを図 3.5.20 に示す。本研究では、ひずみが

1、3、8、16％の計 4種の中断材を作製しており、また、近似曲線の Y切片は結晶粒径と同一とな

るように近似式を調整した。Surface を評価した結果（Surface）では、1%ひずみ材の近似直線の

傾きが受入まま材より小さいが、概ね、ひずみ付与の増加に伴い増加する傾向にあった。また、

Ring を評価した結果（Ring）では、ひずみ付与に伴い単調に近似直線の傾きが増加した。これよ

り、Zr-2.5Nb 材における Williamson-Hall 法から求められた各引張試験中断材の近似直線の傾き

を図 3.5.21 に示す。Surface では、直線の傾きはひずみ付与に伴い線形的な増加を示したのに対

し、Ring では、ひずみが 0-0.03 の範囲内で急激な増加を示し、その後は緩やかに増加する傾向に

あった。これらより、同一試験片であるのに関わらず、確認される内部ひずみについては測定方

位による違いが確認された。この機構については明確ではないが、ただし、Surface と Ring での

内部ひずみの差異は<0.1 ％であったことから、大部分の要因は測定誤差に由来したものであると

推測される。 

 XRD によって評価した Zr-2.5Nb 材における転位密度(ρXRD)のひずみ依存性を図 3.5.22 に示

す。なお、プロットは Ring と Surface 方向から評価した際の平均値である。これらより、受入

まま材における転位密度 7.9 x 1013  m-2であり、ひずみ付与に伴い増加した。とりわけ、ひずみ

が 0-0.03 の範囲内に急激な増加を示し、その後は、緩やかな増加ないし飽和傾向にあった。な

お、ひずみが 0.16 における転位密度は 1.7 x 1014  m-2であった。A-EDC 試験では管の周方向への

単軸の引張試験であるのに対し、本研究で実施した平板の引張試験では、引張方向が圧延方向と

平行となる条件において試験を実施した。これは、管状試料の軸方向への引張試験を模擬したも

のであるが、引張方向に由来した転位組織の蓄積挙動は、図 3.5.18 ならびに 3.5.22 に示したよ

うに、平板単軸引張では、ひずみ付与にともない比較的に緩やかに増加したのに対し、A-EDC 試

験では、ひずみが 0-0.03 の範囲で急激に増加し、その後は飽和傾向にあることか分かった。こ

れは、図 3.5.3 に示したように、τCRによる各すべり系の活性化頻度の解析結果より、単軸引張

において活動するすべり系は＜a＞タイプであるが、一方で、A-EDC 試験では、＜a＞、＜c＞、

＜c+a＞のすべり系の活性化割は、それぞれ 30 %程度であった。このため、A-EDC 試験下では多

くのすべり系が一斉に活動することで、転位のタングルが生じやすくなり、その結果、低ひずみ

範囲において急激な転位密度の増加を生じたと考察される。 

 

 

3.5.4 まとめ 

 本章では、Zr-Nb 系合金の機械特性と微細組織を相関つけて理解することを目的とし、冷間圧延

と再結晶化処理によって作製した平板状試験片の引張試験、ならびに A-EDC 試験片を実施し、各
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試験下で生じる微細組織変化を EBSD や XRD 分析によって評価した。得られた知見は以下の通りで

ある。 

 

(1) 平板状の単軸引張試験の微細組織観察ならびに引張試験を通し、Nb 添加に伴うσ0.2の増加

が Nb 析出物の析出強化によって程度良く説明できた。さらに、n と析出物による転位運動

との阻害効果との定量関係を見出した。 

(2) Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材の単軸引張変形中のρ 評価より、ひずみ付与に伴いρ は増加し

たが、これの顕著な Nb 添加影響は生じないことを明らかにした。 

(3) 一方で、Zr-2.5Nb において、A-EDC 試験下におけるρ 評価より、引張方向が変化すること

で転位の蓄積頻度（挙動）が変化し、この機構として、活動するすべり系の種類が作用し

ていることを示唆した。 

 

 

3.5.5 今後の展望 

3.5.5.1 加工硬化域における機械特性と微細組織との相関 

 図 3.5.7 に示したように、当該材料において加工硬化指数(n)と Nb 析出物による転位運動との

阻害影響には正の相関が確認され、これらの相関係数として 8.4 x10-4 を得た。しかしながら、

これの持つ材料学的な意味について未だ明確でないことから、更なる文献調査ならびに追加実験

を通し、この解明を試みる。 

 また、図 3.5.13 ならびに 3.5.14 に示したように、単軸引張条件下において、転位密度はひず

み付加に伴い増加したが、Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材における転位の集積ないし蓄積挙動に違いは

確認されなかった。一方で、マクロな機械試験結果では、加工硬化指数は Nb 添加に伴い増加した。

一般に、加工硬化域における硬化は転位の絡まり合いによる強化（転位強化）によって説明でき

ることから、今後は本研究で得られた転位密度の再評価ないし誤差評価を進めるとともに、Fe 基

等の異なる結晶構造の金属における評価を通し、一般化された機構へと発展させる。 

 

3.14.5.2 再結晶集合組織と強度異方性 

 上述のように、当該材料は圧延と再結晶処理が施され、最終の機械特性ないし微細組織が決ま

る。このような組織では機械強度の異方性が生じることから、燃料被覆管材料は、材料が曝され

る環境を十分に考慮し、その特性を評価する必要がある。また、A-EDC 試験では管の周方向への引

張試験であるのに対し、本研究の単軸引張試験では、引張方向が圧延方向と平行となる条件にお

いて試験を実施した。これは、管状試料の軸方向への引張試験を模擬したもので、一対一の比較

は未だ達成されていない。そのため、今後は、引張方向が圧延方向と垂直となるような条件での

試験を実施し、加工硬化指数や転位組織発達の集合組織影響また、単軸引張と A-EDC 試験下にお

ける変形組織の違いを評価する。 
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表 3.5.1 供試材の化学組成 (at.%) 
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図 3.5.1 平板状引張試験片の作製方法 

 

 

図 3.5.2 Zr-2.5Nb の単軸引張中断材の XRD による転位密度の評価方法. (a) Willialson-Hall プ

ロット. (b) Willialson-Hall プロットから求めた近似直線の傾きと内部ひずみの関係. (c) 

XRD によって求めた転位密度.  
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図 3.5.3 Zr-2.5Nb 材のτCR解析によって求めた各すべり系の活性化頻度. (a) 各すべり系の活性

化頻度分布. (b)各応力条件下における活性化割合. 

 

 

 

 
図 3.5.4 中断材の EBSD 観察試料用試料の外観写真 

 

 

  



3.5-12 
 

 

 
図 3.5.5 再結晶化熱処理した純 Zr と Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の IPF 像と TEM 写真. IPF 像におけ

る長手方向は圧延ないし引張方向と平行であり、切片法によって評価した結晶粒径は図の右肩部

に示した. また、TEM 像から評価した Nb 析出物(dAVE)のサイズと数密度(NPPT)は図下部に示した。 
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図 3.5.6 純 Zr、Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の室温下における応力-ひずみ曲線. 引張方向は圧延方向

と平行となるように試験しており、ひずみ速度は 10-3 ｓ-1にて実施した 

 

 

 

 

 

表 3.5.2 純 Zr、Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb 材の引張特性(σ0.2、σUTS、εUTS、εrp). また、TEM 解析に

よって得られた Nb 析出物による析出強化量（σPPT）も一緒に示した. 
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図 3.5.7 n の Nb 析出物による転位運動の阻害影響依存性 

 

 

 
図 3.5.8 Zr-2.5Nb 材の引張変形中断材の外観写真と、そのσ-ε曲線 
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図 3.5.9 Zr-2.5Nb の単軸引張試験中断材の IPF 像. 引張変形で付与したひずみは図の左肩部に

示した. 

 

 

 
図 3.5.10 Zr-2.5Nb の単軸引張中断材における(a)結晶粒径と(b)結晶配向性のひずみ依存性.結

晶粒径は切片法によって評価した結果であり、平均値ならびにその標準偏差をプロットした. 
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図 3.5.11 Zr-2.5Nb 引張試験中断材の(a) 熱処理まま材、(b) ε=1.5 %、(c) ε=3 %、(d) ε

=6 %、(e) ε=7.5 %、(f) ε=16 % 材の KAM 像と、(g)その分布. KAM 値のスケールは 0-3 deg.で

あり、赤色のカラースケールで示した. 

 

  



3.5-17 
 

 
図 3.5.12 Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材の KAM のピーク値のひずみ依存性. エラーバーは KAM 値分布

の FWHM を示す. 

 

 
図 3.5.13 Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材の EBSD の KAM 値から評価した転位密度(ρEBSD)のひずみ依存性 
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図 3.5.14 Zr-1.8Nb における各引張試験中断材の X線プロファイル. 各ピークの反射面の指数も

図示した. なお、70 deg.近傍にあるピークは Si(110)結晶からの回折であり、このピークを利

用して反射角（ブラック角）の補正を行った. 

 

 

 
図 3.5.15 Zr-1.8Nb 引張試験中断材の Zr(002)ピーク.ピーク形状の広がりを評価するため、規

格化したピーク位置とした.  
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図 3.5.16 Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb における各引張試験中断材の Williamson-Hall プロット 

 

 
図 3.5.17 Williamson-Hall 法から求められた各引張試験中断材における近似直線の傾き 
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図 3.5.18 Zr-1.8Nb と Zr-2.5Nb 材における XRDによって評価した転位密度(ρXRD)のひずみ依存性 

 

 

 

図 3.5.19  A-EDC 試験片における XRD の測定方法の概略図 
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図 3.5.20 Zr-2.5Nb の A-EDC 試験中断材の Williamson-Hall プロット 

 

 

 

図 3.5.21 Williamson-Hall 法から求められた Zr-2.5Nb の A-EDC 試験中断材における近似直線の

傾き  
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図 3.5.22  XRD によって評価した Zr-2.5Nb の A-EDC 試験中断材における転位密度(ρXRD)のひず

み依存性.プロットは Ring と Surface 方向から評価結果の平均値を示しており、また、エラーバ

ーは最大と最小値を示した. 
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3.6 高温クリープ試験１ 

3.6.1 背景と目的 

 酸化物分散強化(ODS)鋼は、高速増殖炉燃料被覆管材料の候補材として、また核融合

炉実証炉の第一壁ブランケット材料として低放射化フェライトマルテンサイト(RAFM)

鋼の代替候補材料として有望視されている。その理由としては、当該鋼が高温材料と

して実績のある Fe-Cr 鋼母相に nm サイズの酸化物微粒子を分散させ、より優れた高温

強度、高温クリープ強度を達成することに成功したことにある[3.6.1-3.6.3]。それゆ

え、これまでに我々の研究グループの成果を含め、当該鋼のクリープ試験研究が多数

なされてきた[3.6.4-3.6.8]。そして800℃程度での優れた耐クリープ変形特性[3.6.5]

や耐照射性[3.6.9]などが明らかになってきている。しかしながら ODS 鋼のクリープ変

形機構や微細組織との関係は十分には理解が進んでいない。 

 本研究事業では、高速増殖炉や核融合炉環境条件における ODS 鋼のクリープ変形機

構図を取得するために温度 500℃から 700℃、応力 120～560 MPa の領域でのクリープ

試験を行ってきた。最終年度の本年度報告として、鉄のクリープ変形機構図を参照し

て作成した ODS 鋼のクリープ変形機構図を図 3.6.1 に示す。鉄ではべき乗則に従う領

域（オレンジ色のハッチング個所を含む領域）と比較して、酸化物微粒子分散により

べき乗則域が大きく高応力側に移行していることが分かった。このことは ODS 鋼の高

温材料としての実用化により現実味があることを示唆している。しかし、金属材料に

とってはもう一つの重要なクリープ変形機構である拡散クリープについては、実験条

件の範囲内では観察することができなかった。今後の試験域の拡張が強く望まれる。 

 一方、中性子照射環境下における懸念事項の一つに He 効果がある。これは Ni や Fe

等の元素の(n,α)反応などの核変換によって生成された He が空孔やバブルに捕獲さ

れバブルを形成することを原因とした脆化効果である[3.6.10]。この現象は高温 He 脆

性(HTHE)と呼ばれ Ni 基合金やオーステナイト系ステンレス鋼においてクリープ寿命

の大幅な減少の報告[3.6.11]があることから重要である。また He 注入による ODS 鋼の

スウェリングと脆化の報告もあり、クリープ特性への影響が懸念される。 

 上記の背景を踏まえ本節においては、これまでの試験を継続し、また一方で、比較

的低応力条件での試験を実施し変形機構図を拡張するとともに、拡散クリープ域の検

出を狙う。また、He 注入材のクリープ試験を実施する。 

 

3.6.2 実験方法 

3.6.2.1 材料 

 当節では 12Cr-ODS-IMR 鋼を対象とした。組成等の詳細情報は 3.2 節を参考のこと。
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当該鋼からクリープ試験片を切り出した。試料形状は小型試験片 SSJ タイプとし、そ

のサイズは L16 mm (L:長さ) × W4 mm (W:幅) × T0.25-0.3 mm (T:厚さ)であり、ゲ

ージ部のサイズは L5 mm (L) × W1.2 mm (W) × T0.25-0.3 mm (T)である。ODS 鋼は

その組織の異方性に強い特徴があることからその設定は重要であり、本研究では元の

バルク材の長手方向（TD）が引張軸になるように設定した。試料の形状を図 3.6.2 に

示す。試料表面は耐水研磨紙を用いて#800、#1200、#2000 の順に研磨し、その後アル

ミナ粉末（粒径 3μmおよび 1μm）、コロイダルシリカを用いて鏡面仕上げした。 

  

3.6.2.2 クリープ試験 

 使用したクリープ試験機は島津製作所 M-100 試験機（図 3.6.3）である。本試験機は

微小試験片を用いた試験用に設計されている。すべての試験は真空度 10-5 Pa 以下で

実施した。試料は非照射試料と He 注入試料の二種類である。He 注入材は本事業の別

タスクから供せられた。東北大学のサイクロトロン加速器を用い、50 MeV He2+イオン

を 300℃にて照射し、試料手前のデグレーダによりイオンのエネルギーを減じ、試料中

に均等に He を注入した。詳細は 3.12 節に記述されている。 

 

3.6.2.3 微細組織観察 

 試料の観察は EBSD、EPMA、TEM を用いて行った。EBSD と EPMA については前述の表

面処理を行った試料に対し、FE-SEM に付設の機器を使用して分析した。このとき入射

電子の加速電圧は15kVとした。TEM観察は日本電子JEM-2100を用い、加速電圧は200kV

とした。TEM 試料作製の最終電解研磨条件は、過塩素酸 5%＋メタノール 95%溶液、液温

-20℃とした。クリープ破断した試料の破面観察には W 電子銃を有する conventional

な SEM を用いた。 

 

3.6.3 結果 

3.6.3.1 微細組織分析 

 無垢材の EBSD 分析結果の一例として逆極点図(IPF map)および kernel average 

misorientation (KAM) map を図 3.6.4 に示す。前者からは結晶粒の形態とその結晶学

的方位が分かる。組織観察結果から二種類の結晶粒の存在が分かった。一つは残留歪

が大きく粒径 1μm程度以下の微細結晶粒であり、もう一つは結晶粒径が 10μm 強の粗

大粒である。平均粒径は約 5±1μm程度であった。全ての結晶粒は材料の圧延方向（TD）

に伸長していた。TD 方向は ODS 鋼の熱間押出加工方向と一致する。IPF マップでは圧

延集合組織の結晶学的情報を取得可能である。良く知られているように被覆管集合組
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織は試料表面に対して結晶の[001]と[111]が傾斜して分布している。図 3.6.4(b)に示

す KAM マップでは材料内部の歪の多寡が示されている。図に示されるように ODS 鋼は

加工に伴う蓄積エネルギーの大きな材料であり、高転位密度であることが示唆される。

また KAM マップは場所により濃淡の差が大きく、歪の蓄積が不均一であることも分か

った。 

 ODS 鋼では酸化物微粒子の析出挙動が重要である。図 3.6.5 は 12Cr-ODS-IMR 鋼を

SEM と EPMA により観察、分析した表面組織を示す。(a)から粗大化した析出物が高コ

ントラスト物体として観察されるとともに、それらが並んで分布していることが分か

った。粒径分布は大体 100nm から 500nm 超であり、その平均サイズは 273±48nm であ

った。以降、粗大化析出物と呼ぶ。(b)から(d)に示す Ti、C および O の元素マッピン

グから、粗大化析出物ではこれらの元素が濃化しており TiCxO1-x 化合物であると考え

られる。過去の研究事例からも同じ析出物が X 線回折により同定されている[3.6.8]。 

 図 3.6.6(a)は TEM 低倍像であり、結晶粒によって転位密度が大きく異なる様相が観

察された。これは当該 ODS 鋼では焼鈍状態が不十分であることを示している。また結

晶粒は特定の方向に伸長していた。EBSD 観察からも同様のことが言える。図 3.6.6(b)

は酸化物微粒子と転位が相互作用した組織を示す。転位は粒子に強くピン止めされて

おり、運動が阻害されている。このような分散した酸化物微粒子による転位のトラッ

プが当該 ODS 鋼の強度の一因でり、また 1323K×1 時間の焼鈍によっても再結晶化が進

まないことの原因であると考えられる。(c)からおおよそ 1000 個程度の酸化物微粒子

について測定し、12Cr-ODS-IMR 鋼中の酸化物微粒子のサイズは 2nm～10nmと評価した。

また、その平均サイズは 3.7±1nm であり、その密度は 8.5±2.0x1022/m3 であった。高

分解能電子顕微鏡観察[3.6.8]から、当該鋼中の酸化物微粒子は Y2TiO5 相と同定され、

本研究でも確認された。またこれ以外にも Y2Ti2O7 [3.6.12, 3.6.13]や YTiO3 [3.6.14]

の報告がある。 

 

3.6.3.2 クリープ試験結果（受入まま材）  

 図 3.6.7 に 973K におけるクリープ試験結果の例としてひずみ-時間曲線を示す。図

3.6.8 は、各試験結果をクリープ破断時間の応力依存性として示している。ここで、

120MPa 試験は破断に至る前に試験を終了している。ODF 鋼の典型的なクリープ変形破

断挙動は以下の通りにまとめられる。クリープ変形初期（一般に遷移クリープまたは

一次クリープと呼ばれる）にはひずみの急激な上昇がみられた。定常クリープ（二次

クリープ）域ではクリープ変形が比較的非常にゆっくりと進行し、そのひずみ速度は

ほぼコンスタントであった。そして、加速クリープ（三次クリープ）域では、一般的
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にはひずみ速度の急激な上昇がみられるが、ODS 鋼ではそれがほぼ観察されず破断に

至った。負荷応力の低下に伴いクリープ破断寿命は有意に伸長した。例えば応力200MPa

では寿命が 2h であったのに対して、90MPa では 1000h 以上に上昇した。加えて、クリ

ープ破断ひずみは全ての条件において小さく、約 2%であった。これは引張試験の結果

と整合しており、当該鋼の最終加工工程における残留歪が完全には除去しきれていな

いことに起因するものと考えられる。 

 定常クリープ速度はクリープ変形のメカニズムに密接に関連する。本試験結果を図

3.6.9 にまとめた。ここで横軸はヤング率(E)で規格化した負荷応力(σ)を示す。尚、

Eは下式(3.6.1)[3.6.15]により求めた。 

  E = 225.4 - 0.1380T + 5.701x10-4T 2 - 1.245x10-6T 3 + 6.954x10-10T 4    (3.6.1) 

ここで T は絶対温度である。この結果 673、773、873、973K におけるヤング率はそれ

ぞれ 199、187、169、148GPa と評価された。定常クリープ速度はべき乗則（Norton creep

則）[3.6.16]に従う。 

   = Aσn                                                       (3.6.2) 

ここで、 は定常クリープ速度であり、実験データである。Aは定数、nはべき乗指

数でありクリープ変形機構に関連する。式(3.6.2)に基づき n 値を図 3.6.9 から求め

た。負荷応力が 120MPa よりも高い領域では n 値は約 15 であった。これは転位クリー

プが支配的な機構として働いていることを示唆する。ODS 鋼の n 値は、他の一般的な

高温材料（典型的に n=3～5 程度）よりも高いのが特徴である。一方で、120MPa よりも

低い負荷応力域では n 値は約 1 であった。これは、この領域では拡散クリープ機構が

働くことを示唆している。つまり、973K においては 100～120MPa を境にクリープ変形

機構が変化していることがわかった。 

 図 3.6.10 および 3.6.11 に、973 K にて応力 90MPa および 180MPa にてクリープ破断

した試料の SEM 像を示す。図 3.6.10 は破面であり、両者の様相に大きな差異があるこ

とが分かった。180MPa 試験片は粗い様相の破面を示し、貫粒型破壊モードであることが
示唆された。一方、90MPa 試験片破面は比較的滑らかな様相であった。両者とも粗粒に
おいて優先的に破壊が進行しており、180MPa 試験片で顕著であった。また両試料とも

にディンプル破面が観察されており、ODS 鋼の破壊は延性破壊と脆性破壊が混合した

ものであることが確認された。 

 図 3.6.11 に破面近傍の表面形態を示す。延性破壊の特徴であるネッキングはほぼ観

察されず、破面は応力負荷方向にほぼ垂直であった。このような変形と破壊の結果と

して定常クリープ速度が低く、かつ加速クリープ域がほとんど無いクリープ曲線が得

られたと考えられる。また微細なクラックが多数生成されており、高応力材でより顕
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著であった。この結果は、拡散クリープ機構域では転位の蓄積が遅いことを示してい

る。 

 

3.6.3.3 クリ－プ試験結果 (He 注入材) 

 図 3.6.12 に受入まま材と He 注入材に対する 973K におけるクリープ曲線を示す。実

験条件範囲内では He 注入効果は顕著ではなかった。図 3.6.13 には 973K におけるクリ

ープ破断時間の応力依存性を示している。受入まま材と比較して、データ点が左にシ

フトしていた。これは、He 注入により破断時間が若干短くなったことに対応する。ま

た定常クリープ速度のσ/E 依存性を両対数プロットとして図 3.6.14 に示す。He 注入

により定常クリープ速度が上昇することが分かった。前節同様に(3.6.2)式のべき乗則

を適用して n値を求めると 15.2 であった。これは受入まま材と比較して若干高い。 

 このように、He 注入効果は破断時間の短時間化とクリープ速度と n値の上昇に寄与

することが分かった。 

 

3.6.4 考察 

3.6.4.1 変形機構図 

 12Cr-ODS-IMR 鋼のクリープ変形機構図を、純鉄の図を修正する形で図 3.6.1に示す。

べき乗則域と拡散クリープ域を確認することができた。当該鋼のクリープ変形機構図

の概略を図 3.6.15 に示す。転位クリープと拡散クリープの境界を 100-120 MPa、973K

と決めることができた。これはしきい値"threshold behavior"[3.6.8, 3.6.17]で説明

される。これはクリープ変形速度があるしきい値以下では著しく低下するというもの

である。この現象は十分には理解されていないが、当該鋼では転位とナノ粒子との相

互作用により転位運動を阻害する力が強いことに起因していると考えられる。また、

応力指数 n 値による機構の決定には更なる実験的検証が求められ[3.6.18]、TEM 内そ

の場観察などが今後必要と思われる。 

 図 3.6.16 は 973K におけるクリープ速度を、当該鋼と他の Fe-Cr 系 ODS 鋼とを比較

して示したものである。当該鋼のクリープ変形挙動は、120MPa 以上の負荷応力域では

Fe-13%Cr ODS 鋼、ODS EUROFER および FAC 鋼と同程度であった。耐クリープ特性は

14YWT 鋼が他者よりも優れており、これは低温での加工強化により微細粒化が達成で

きていることによる。尚、120MPa 以下の負荷応力域の既往研究は数少ない。これは正

確なひずみ測定の実験的な困難さに起因すると考えられる。120MPa 以下の負荷応力域

ではｎ値は約１であり、最も小さく、これは拡散クリープが主要メカニズムであるこ

とを指している。 
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 総じて 12Cr-ODS-IMR 鋼の優れたクリープ特性が明らかになった。これは製造工程に

おける部分的再結晶化が関与するものと思われる[3.6.8]。しかし一方で、破断ひずみ

は非常に小さく材料改善の余地がある。この視点から当該鋼の熱処理に関する研究を

進めている。 

 

3.6.4.2 12Cr-ODS-IMR steel 鋼のクリープ特性に及ぼす He 照射効果 

 照射下においては、照射欠陥の核形成と成長、核変換による He の蓄積とバブル（キ

ャビティ）の形成等の現象が生じ、結果、クリープ寿命等の材料の機械的性質が劣化

する。その一例として AISI 316SS 鋼の 1023K でのクリープ試験によると、100appm 程

度の He 注入によりクリープ寿命が 2桁ほど低下するという報告がある[3.6.19]。これ

に対して 12Cr-ODS-IMR 鋼では図 3.6.13 にみられるように He 注入効果は比較的マイ

ルドであった。図 3.6.17 は(a)923K にて 1700appm He 注入した 14Cr-ODS 鋼の TEM 組

織観察結果であり、(b)は 773K にて 2500appm He 注入した PM2000 鋼のデータを示す

[3.6.20]。図 3.6.17(a)では、サイズ 2～11nm の He バブル（キャビティ）が密度約

3x1022 m-3生成されていることが分かる。一方で(b)ではサイズは 3～17nm であった。

この明瞭な差異は、分散ナノ粒子のサイズや密度等に影響されると考えられる。14Cr-

ODS 鋼中の分散ナノ粒子のサイズは約 4.8nm でその密度は約 4.5x1022m-3であった。一

方で PM2000 鋼では約 28nm、約 5.1x1020m-3であった[3.6.20]。それ故、相対的に小さ

なナノ粒子を高密度に分散させることによって He バブルの生成と成長を抑制可能で

あることが分かった。その機構としては以下の二点が考えられる。まず分散ナノ粒子

がバブル核形成サイトとして機能する。そして、バブルがナノ粒子によってトラップ

されていることから、バブル同士の合体、成長を強く抑制する。これに対して、本研

究対象の 12Cr-ODS-IMR 鋼は、サイズ約 3.7nm、数密度約 8.5x1022m-3であり、上記で参

照した二種の鋼よりもサイズはより小さく、密度は高い。このことから He バブルの形

成の一層の抑制が図られていると想定され、図 3.6.13 に観察された実験結果が説明さ

れる。 

 

3.6.4.3 ラーソンミラー（Larson-Miller）係数 

 ラーソンミラー（Larson-Miller）係数(P)はクリープ寿命を評価するうえで用いら

れる経験則であり、次式で表される[3.6.21]。 

P = T (C + log tr)                           (3.6.3) 

ここで T は絶対温度、trは破断時間(hours)であり、定数 C は過去事例から 30 とした

[3.6.22]。本式に基づいて実験データを図 3.6.17 にプロットした。実験温度範囲は
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773～973 K であり、負荷応力は 90～560 MPa である。同図のデータは線形関係を示し、

これによりクリープ寿命を評価することが可能となった。クリープ寿命は以下の式で

表される。 

tr = 10 ^{[16.2*(783-σ)/T]-30}                           (3.6.4). 

L-M 係数に対する He 照射効果について図 3.6.18 に示す。同図には 35appm He 注入デ

ータを付加した。973K の He 注入では L-M 係数が若干減少し、クリープ寿命が短時間

化していることが分かった。しかしテータ量が不足していることもあり、定量的な議

論には微視組織観察や照射温度影響などの追加の実験が必要である。 

 

3.6.5 まとめ 

(1)本事業において 12Cr-ODS-IMR 鋼を作製し、非常に複雑かつ微細な組織を有する材

料であることを確認した。微細組織としては粗大粒(>10μm)と微細粒(<1μm)に大別さ

れる。これらの結晶粒は熱間押出方向に伸長しているという特徴を有していた。そし

てこれらの結晶粒中には比較的粗大な TiCxO1-x 粒子(サイズ>100nm)と Y2TiO5 ナノ粒子

(2～10nm)等が分散していた。 

(2)当該鋼に高速炉条件に近い領域でクリープ試験を行い、変形機構図を作成した。そ

して、純鉄と比較して、べき乗則領域がより高応力側にシフトしており、酸化物ナノ

粒子によるクリープ変形を著しく抑制していることが分かった。温度 973K において印

可応力 120MPa 以下では、べき乗則領域が拡散クリープ領域に移行することが分かっ

た。 

(3)サイクロトロン加速器により 35appm-He 注入を行った試料に対してクリープ試験

を実施し、未注入材と比較して破断時間が短くなり、クリープ速度が高くなることを

見出した。破断面の観察により He バブル(キャビティ)の形成が著しく抑制されてお

り、当該鋼が高温 He 脆性に対して良い耐性を示すことを確認した。 

(4) ラーソンミラー（Larson-Miller）係数により当該鋼のクリープ変形特性を整理し、

他鋼種と比較した。これにより、実験範囲は高速炉条件での長時間クリープ変形を模

擬するのに十分であることを確認した。そしてクリープ寿命を求める式を構築した。 

 tr = 10 ^{[16.2*(783-σ)/T]-30} 

ただし、この式は He 注入材には適用できない。その原因としては He 注入影響が十分

に整理し尽くされていないことが原因と考えられる。 

(5)将来計画として、He 影響の一層の明確化が挙げられる。すなわち、 

i. He 注入材に対して本事業で採用した温度よりも、低温および高温においてクリー

プ試験を行うことで、変形機構図をより正確に描くことができる。 
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ii. He 注入量の関数として変形機構図を描くことにより、材料劣化指標に対応させた

クリープ変形挙動を明らかにすることができる。 

iii. 上記の条件で試験した試料の組織観察により、ODS 鋼の He 脆化のメカニズムを明

らかにすることができる。 
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Figures: 

 

 

Fig.3.6.1 Creep deformation map of 12Cr-ODS-IMR steel obtained by March 2015. 

 

 

Fig. 3.6.2 (a) The geometric information of creep specimens, and (b) the size of 

the SSJ-type specimen. 
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Fig. 3.6.3 M-100 type creep tester used in this program. 
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Fig. 3.6.4 (a) EBSD inverse pole figure (IPF) map and (b) corresponding kernel 

average misorientation (KAM) map of 12Cr-ODS-IMR steel. 
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Fig. 3.6.5 EPMA elemental mapping of coarse particles in 12Cr-ODS-IMR steel: (a) 

SEI image, (b) Ti, (c) C and (d) O mapping. 
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Fig. 3.6.6 TEM micrographs of 12Cr-ODS-IMR steel: (a) low magnification image 

showing the dislocation gathered region and dislocation free region, (b) high 

magnification image showing the interaction between nano-sized particles and 

dislocation, and (c) high magnification image showing the morphology and 

distribution of nano-sized Y2TiO5 particles. 
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Fig. 3.6.7 Strain-time curves of creep tests at 973 K. 

 

Fig. 3.6. 8 The dependence of time-to-rupture on applied stress crept at 973 K. 
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Fig. 3.6.9 Minimum creep rate-normalized stress curves tested at 973 K. 

 

 

Fig. 3.6.10 Fracture morphologies (cross section) of 12Cr-ODS-IMR steel after 

creep test under 90 MPa (left) and 180 MPa (right) at 973 K. 
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Fig. 3.6.11 Surface morphologies near the fracture in specimens crept under 90 

MPa (left) and 180 MPa (right) applied stress at 973 K. 
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Fig. 3.6.12 Strain-time creep curves of as-received and He-irradiated specimens 

tests at 973 K. 

 

 

Fig. 3.6.13 The dependence of time-to-rupture on applied stress crept at 973 K 

for both as-received (Unirrd) and He irradiated specimens. 
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Fig. 3.6.14 Minimum creep rate-normalized stress of 12Cr-ODS-IMR steel specimens 

tested at 973 K for both as-received (Unirrd) and He irradiated specimens. 

 

 
Fig. 3.6.15 Schematic of the creep mechanism transformation in 12Cr-ODS-IMR steel. 
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Fig. 3.6.16 Comparison of creep rates at 973 K of present 12Cr-ODS-IMR steel and 

some similar ODS Fe-Cr alloys [3.6.4]. The chemical composition of FAC-1, FAC-2 

and FAC-3 is Fe-40Al-1Y2O3, Fe-39Al-10Cr-1Y2O3 and Fe-33Al-8Cr-1Y2O3, respectively 

[3.6.4]. And that of 14YWT is Fe-14Cr-3W(0.4Ti)-0.25 Y2O3 [3.6.18]. 
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Fig. 3.6.17 TEM micrographs on the (a) 14Cr-ODS after He-implantation to 1700 

appm at 923 K and (b) PM2000 alloy after 2500 appm-He at 773 K [3.6.20]. 

 

 

Fig. 3.6.17 Larson-Miller (L-M) parameter plot for 12Cr-ODS-IMR steel. 
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Fig. 3.618 Effect of He irradiation on the Larson-Miller (L-M) parameter for 

12Cr-ODS-IMR steel. 
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3.7 高温クリープ試験 2 （再委託先：物質・材料研究機構）（H25～H27） 

  3.7.1 背景と目的 

      12Cr-ODS 鋼は、次世代軽水炉燃料被覆管材料の候補材料として、腐食、水素脆化、照射

脆化への耐性に優れた材料であるが、実機相当の材料劣化に機械的負荷が重畳した条件下

において、被覆管材料としての健全性に及ぼす定量的な知識は不足している。本業務では、

イオン照射により He 注入された 12Cr-ODS 鋼について、773～973K での高温クリープ試験

を実施し、微細組織観察および分析から、高温クリープ挙動における He 影響を検証する

ことを目的とする。 

   

  3.7.2 実験方法 

    供試材は東北大より供給され、NIMS において 0.167mm 厚まで研磨後に 30appm の He 注入

された 12Cr-ODS 鋼 SS-J 試料が用いられた（詳細は 3.13 He 注入試験 2 を参照のこと）。

高温クリープ試験には NIMS 放射線管理区域内に設置されたクリープ試験機（図 3.7.1 参

照）が用いられた。SS-J 試料を固定する高温クリープ試験用治具（図 3.7.2 参照）は、本

業務を実施するために製作された。試験条件は、973K において 120, 140, 160 および

180MPa, 873K では、300 および 360MPa, 773K では、500, 540 および 560MPa であった。参

照試験として、He 未注入試料についても同様の条件で試験を行った。クリープ破断した試

料については、SEM による破面観察を実施した。 

    さらに、試料表面を鏡面に研磨した 0.167mm 厚の 12Cr-ODS 鋼 SS-J 試料に 100appm の He

注入した試料（詳細は 3.13 He 注入試験 2 を参照のこと）について、973K において

120MPa の 30 時間のクリープ試験を実施後に引張破断させ、破断部近傍の試料表面の SEM, 

EBSD ならびに AFM 解析を行った。参照試験として、He 未注入試料についても同様の条件

でクリープ試験後に引張破断させ、破断部近傍の試料表面の SEM, EBSD ならびに AFM 解析

を行った。 

    

  3.7.3 実験結果 

    He 注入試料および He 未注入試料に対して 773～973K で実施された高温クリープ試験の

結果について、各試料のクリープ破断時間、クリープ速度を表 3.7.1 に示す。なお、He 未

注入試料の 973K, 120MPa の高温クリープ試験では、クリープ試験が 1700 時間を超えたた

め試験を中断した。また、He 未注入試料の 873K, 360MPa の試験、および He 注入試料の

773K, 500MPa の試験については、いずれも装置トラブルのためデータが得られなかった。

表 3.7.1 に示すように、各応力におけるクリープ破断時間は He 未注入試料に比べて He 注

入試料で短縮した。図 3.7.3 に He 注入試料および He 未注入試料について、973, 873 およ

び 773K におけるクリープ破断時間と応力の両対数プロットを示す。873K では明らかでな

いが、973, 773K では両試料ともデータプロットは直線上に乗っていることがわかる。図

3.7.4 に He 注入試料および He 未注入試料について、973, 873 および 773K におけるヤン

グ率で規格化した応力とクリープ速度の両対数プロットを示す。ここで 12Cr-ODS 鋼のヤ

ング率は旧核燃料サイクル開発機構報告書[7.1]の値から引用し、973, 873 および 773K で

それぞれ 148.1, 169.0 および 186.8 Gpa の値を採用した。両対数プロットの傾きから得
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られるクリープ応力指数 n は、973 および 773K でそれぞれ 12～16, 36～48 となり、He 注

入試料と He 未注入試料で明確な違いは見られなかった。 

 高温クリープ試験によって破断したすべての試料について SEM による破面観察を実施し

た。He 注入試料および He 未注入試料について、973K にて 140MPa、873K にて 300MPa およ

び 773K にて 520MPa の高温クリープ試験によってそれぞれ破断した試料の SEM 破面観察の

結果を図 3.7.5 に示す。本事業で実施したすべての高温クリープ試験において破断試料の

破面は、ディンプルやティアリッジ、擬へき開で構成される破面形態を示した。破面形態

は、より高温側および低応力側で擬へき開の割合が大きくなる傾向を示したが、同温度同

応力条件では He 注入試料と He 未注入試料で破面形態に明確な違いは確認できなかった。

図 3.7.6 に He 注入試料について、973K にて 120MPa の高温クリープ試験によって破断した

試料の SEM による共役破面観察の結果を示す。粗大な擬へき開破面が共役破面それぞれに

観察され、それらの擬へき開破面の凹凸が対応していることから、クリープ破壊は粗大粒

内のへき開割れが関与していることが示唆された。 

    次に、試料表面を鏡面に研磨した 100appm He 注入試料および He 未注入試料について、

973K において 120MPa のクリープ試験を 30 時間実施し、その後に引張破断させた。He 注

入試料および He 未注入試料について、試験前と後の表面 SEM 写真を図 3.7.7 に示す。ク

リープ試験前では He 注入試料と未注入試料で表面微細組織に違いは見られないものの、

試験後では、He 注入試料において試料表面にボイド状のコントラストを伴うクラックが多

数観察された。図 3.7.8 に He 未注入試料において同一視野で SEM, EBSD, AFM 測定を実施

した結果を示す。EBSD による結晶粒界方位差解析の結果から、粗大粒と微細粒の結晶粒界

は特定の対応粒界（Σ9,11,19）の割合が大きいことがわかった。また、クラックは微細

粒間の粒界を伝播したのち、粗大粒の領域に達しており、AFM 解析から、粗大粒内のクラ

ック伝播において特定面の粒内すべりを伴うことが示唆された。図 3.7.9 に 100appm He

注入試料において同一視野で SEM, EBSD, AFM 測定を実施した結果を示す。SEM 観察の結果

から、試料表面クラックにはバブル状のコントラストが多数確認され、EBSD 解析の結果か

ら、それらのクラックは粗大粒の粒界クラックであることがわかった。さらに、AFM 解析

の結果から、粒界クラック伝播において粒界すべりが発生していることが示唆された。 

       

    3.7.4 考察 

    一般にクリープ試験における応力指数 n は、粒界すべりに代表される拡散型クリープが

主導する場合は１に近い値、粒内の転位運動による粒内すべりを伴う転位型クリープの場

合には 3 以上の値を示すことが知られている。鵜飼[7.2]は、ODS 鋼では、転位型クリープ

において転位運動は結晶粒内に高密度に分散する Y2O3 粒子との相互作用に支配されるため、

クリープ試験条件によっては、応力指数は 40 程度の非常に高い値をとりうることを指摘

する一方、微細粒子間の粒界すべりがクリープ挙動に関与する場合は 10 程度の値になる

と報告している。また、973K における ODS 鋼の応力指数に関するその他の文献値について

も 11～20 程度[7.3, 7.4]と報告されている。本業務では、図 3.7.4 に示すように、He 注

入試料および未注入試料とも、973K において応力指数は 12～16 となり、文献値と一致し

た。このことから、本業務における高温クリープ試験の信頼性は高いと判断される。また、
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773K において応力指数値が 36～48 となったことは、同温度においてクリープ挙動におけ

る粒界すべりの関与が小さくなったことを示唆するものと考えられる。表 3.7.1 に示すよ

うに、He 注入試料では未注入試料に比べて、同温度同応力条件でクリープ破断寿命が短縮

するが、図 3.7.4 に示すように、各温度において両試料で応力指数の値に変化は見られな

かった。これは、He 注入がクリープ挙動のうち、定常クリープにおける転位すべりや粒界

すべりそのものの機構に関与せず、加速クリープにおけるクラック発生や伝播の過程のみ

を促進したことを示唆している。図 3.7.5 に示すように、各温度におけるクリープ破断試

料の破面形態においても He 注入の影響を確認することはできなかった。破面形態は、延

性破壊において見られるディンプル、脆性破壊において見られるティアリッジや擬へき開

破面が混在する混合破壊の様相を呈しているが、より高温側で低応力側では破面形態にお

いて擬へき開の割合が高くなることから、破壊形式はより脆性的になることがわかる。本

業務におけるクリープ試験において最も高温低応力条件である 973K、120MPa では、図

3.7.6 に示すように、粗大粒内の擬へき開割れがクリープ破断に関与すると考えられる。 

  He 注入の影響は、クリープ試験における応力指数や、クリープ破断試料の破断面で確認

できなかったものの、クリープ試験後の破断部近傍の試料表面に He 注入の影響が確認さ

れている。図 3.7.7 に示すように、100appm の He 注入した試料について 973K. 120MPa に

てクリープ試験後に破断した試料では、He 未注入試料に比べて試料表面のクラックにボイ

ド状のコントラストが多数観察された。次に、He 未注入試料についてそれぞれ同一視野で

SEM、EBSD、AFM 解析を行った結果、図 3.7.8 に示すように、粗大粒の粒界は特定の対応粒

界（Σ9, 11, 19）の割合が高く、粗大粒粒界で発生・伝播したクラックは粗大粒内に伝

播する際に粗大粒内で大規模な粒内すべりを伴うことがわかった。鵜飼ら[7.5]によれば、

ODS 鋼において、Σ9, 11, 19 の対応粒界では粒界すべりが発生しやすく、クリープ挙動

に影響を与えることを報告している。従って、粗大粒粒界では粒界すべりによるクラック

発生・伝播が起こりやすいと考えられる。さらに、He 注入試料についてそれぞれ同一視野

で SEM、EBSD、AFM 解析を行った結果、図 3.7.9 に示すように、粗大粒粒界に発生したク

ラックにボイド状のコントラストが観察され、それらの粒界では粒界すべりの発生も確認

された。これらのことから、He 注入の影響として、He 注入によって粗大粒粒界に発生し

た He バブルが、粒界すべりによるクラックの発生ならびに粒界クラックの伝播を促進し

たため、クリープ破断寿命の短縮を引き起こしたと考えられる。 

    本業務では、高温側で低応力のクリープ試験条件は、973K, 120MPa までであったが、

さらに高温側、もしくはさらに低応力側では、粒界すべり主導の拡散クリープ型のクリー

プ挙動を示す可能性が高い。特に粗大粒粒界における粒界すべりが最も懸念される。ODS

鋼の実機への適合性を見極める上でも今後さらなる広範囲の試験データの蓄積が必要であ

ろう。 

 

    3.7.5 まとめ 

    本業務では、供試材を 12CrODS 鋼とし、30appm の He 注入試料ならびに He 未注入試料

について、973K において 120, 140, 160 および 180MPa, 873K では、300 および 360MPa, 

773K では、500, 540 および 560MPa でクリープ試験を実施した。また、100appm の He 注入
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試料ならびに He 未注入試料について、973K において 120MPa の 30 時間のクリープ試験を

実施後に引張破断させ、破断部近傍の試料表面の SEM, EBSD ならびに AFM 解析を行った。

以上の試験および解析により以下の結論が得られた。 

   (1) すべてのクリープ試験条件において He 注入によりクリープ破断寿命が短縮したが、

クリープ試験における応力指数について、He 注入による影響は見られなかった 

   (2) すべてのクリープ試験条件においてクリープ破断した試料の破面は、延性破壊と脆性

破壊が混在する混合破壊の様相を呈し、より高温低応力側の試験条件では破面形態が

より脆性的になった 

   (3) 粗大粒の粒界は特定の対応粒界（Σ9, 11, 19）の割合が高く、粗大粒粒界で発生・

伝播したクラックは粗大粒内に伝播する際に粗大粒内で大規模な粒内すべりを伴うこ

とがわかった。 

   (4) He 注入試料におけるクリープ破断寿命短縮の原因として、粗大粒粒界に発生した He

バブルが、粒界すべりによるクラックの発生ならびに粒界クラックの伝播を促進した

ためと考えられる 
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表 3.7.1 高温クリープ試験結果 

Temperature 

(K) 

He-

condition 

sample 

no. 

Stress 

(MPa) 

Time to 

rupture (s) 

Creep rate 

(1/s) 

    9C09 180  15840 2.44E-07 

  He-injected 9C10 160  49687 4.70E-08 

  (30 appm) 9C11 140  636960 5.20E-09 

973   9C12 120  3108960 8.64E-10 

    9C17 180  23880 1.61E-07 

  no He 9C20 160  86780 3.73E-08 

    9C22 140  1668882 7.17E-09 

    9C21 120  > 6436800 < 8.36E-10 ← unfractured 

  He-injected 9C26 360  41619 5.08E-08 

873 (30 appm) 9C29 300  766380 7.40E-09 

  no He 9C42 360  - - 

9C44 300 2102640 2.00E-09 

  He-injected 9C16 560  40440 1.97E-07 

  (30 appm) 9C14 520  358690 8.07E-09 

9C13 500 - - 

773   9C19 560  75820 1.66E-07 

  no He 9C24 520  564810 7.93E-09 

    9C18 500  1904082 2.69E-09 
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図 3.7.1  NIMS クリープ試験機と性能一覧 

 

 

 

1) NIMS クリープ試験機 

 

 

 2) クリープ試験機の性能一覧 
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図 3.7.2 高温クリープ試験用試料固定治具 

 
 

1) 高温クリープ試験用試料固定治具本体 

 
 

2) 高温クリープ試験用試料固定治具使用時 
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図 3.7.3 高温クリープにおける応力と破断時間の両対数プロット 
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図 3.7.4 高温クリープにおけるヤング率で規格化した応力と 

クリープ速度の両対数プロット 

 

1) 973K でのヤング率で規格化した応力と 

クリープ速度の両対数プロット 
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                 2) 873K, 773K でのヤング率で規格化した応力と 
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図 3.7.5 各温度・応力にてクリープ破断した試料の SEM 破面写真 

 

 
1) 共役破面（上） 

 
 

 

 図 3.7.6 973K, 120MPa でクリープ破断した He 注入試料の 

共役破面の SEM 観察結果 

2) 共役破面（下） 

擬へき開 

擬へき開 



3.7－11 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

図 3.7.7 973K, 120MPa クリープ試験前と試験後の試料表面 SEM 観察結果 
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図 3.7.8  He 未注入試料の同一視野における SEM, EBSD, AFM 測定結果 
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図 3.7.9 100appm He 注入試料の同一視野における SEM, EBSD, AFM 測定結果 
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3.8 中子拡管試験 

 

3.8.1 燃料の炉内挙動と被覆管との相互作用に関する調査 

 

3.8.1.1 燃料のふるまい 

 軽水炉燃料として用いられる酸化ウラン燃料の特徴と炉内挙動は以下のようにまとめられる。

まずその長所としては、適度な加工性を有し、融点が高く高温まで相転移がなく、熱膨張係数が

比較的小さく、結晶は等方的で、化学的に極めて安定であり、水、空気、水素、酸素、二酸化炭

素雰囲気、オーステナイト系ステンレス鋼、被覆管との共存性に優れるといったことが挙げられ

る。しかし熱伝導度が低いという性質があり、発生した熱を伝えるという点では不利である。 

 また燃料ペレットは円柱状（直径 8～10 mm、長さ約 10 mm）の UO2焼結体である。この内部に

は核分裂生成物（FP）の保持機能があり、燃焼度の増加と共に FP が蓄積し、熱伝導率は低下す

る。燃料ペレットは高温下で中性子照射を受けた結果、焼きしまり、熱膨張、FP ガスの生成と

放出、スウェリングなどの変化が生じる。さらに、燃焼の進行とともに燃料ペレットの形態や組

織が変化し、燃料の照射挙動に影響を及ぼす。 

 このような燃料ペレットの体積変化は燃料被覆管との機械的相互作用の原因となり、燃料の炉

内挙動に大きく影響する。 

・焼しまり 

 焼きしまりは燃焼度 10 GWd/t までの低燃焼度で観察され、中性子照射によりペレットが収縮

する現象である。焼きしまりが起こると軸方向のギャップが増すので、冷却水圧力の高い PWR で

は被覆管が押しつぶされる現象が 1972 年米国やスイスで発見された。この現象はその後 PWR 燃

料棒の内圧を高めることや、焼きしまりを起こさぬようペレット製造法を改良することによって

解決した[3.8.1, 3.8.2]。 

・スウェリング 

 燃料ペレットは炉内使用中にスウェリングを生じる。その原因としては照射欠陥の効果と FP

ガスの効果に大別される。 

 照射により、燃料中に格子間原子や空孔のような格子欠陥が生成するが、これらの蓄積は UO2

の格子定数の変化に反映される。図 3.8.1 [3.8.3]は商用炉で照射された燃料ペレットの外周領

域あるいは試験炉で照射された試料の格子定数変化についてまとめられたものである。格子定数

は燃焼度と共にほぼ直線的に増加し、約 40～50 GWd/t 以上で飽和する傾向にある。格子定数の

増加に伴うペレットの体積増加、即ちスウェリングは 50 GWd/t 以上の高燃焼度においても

0.4 %程度であり、FP ガススウェリングと比べ小さい（図 3.8.2）。 

 一方、FP は燃焼度の増加とともにペレット内に蓄積する。希ガスあるいはガス状の FP（Xe、

Kr など）は当初ペレット内に蓄積され粒内気泡と粒界気泡として析出し、粒界等を経路として

ペレット外へ放出される。燃料棒内のギャップに蓄積した FP ガスは、内圧上昇、ギャップ熱伝

導度低下、燃料温度上昇を引き起こす。そしてこの温度上昇により FP ガスの放出、そしてさら

なる燃料温度上昇というサーマルフィードバック効果が生じる。また燃料温度上昇はペレットの

熱膨張やペレット‐被覆管機械的相互作用（PCMI）など、燃料挙動に大きな影響を与える

[3.8.4]。一方、ペレット内の FP ガスは 1～数 µm 程度の気泡（バブル）を形成してペレットの
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スウェリングに寄与し、PCMI を増大させる。また、I、Cs などの揮発性 FP は化学的に活性で、

高温で移動しやすくギャップなどの低温部に蓄積する。特にヨウ素はペレット‐被覆管化学的相

互作用（PCCI）により応力腐食割れ（SCC）を引き起こす。 

・リストラクチャリング 

 UO2ペレットには燃焼の進行とともにペレットの割れとリロケーション等が生じ、ペレットの

形態や組織が変化する。これを総称してリストラクチャリングと呼ぶ。このほかに、照射欠陥の

蓄積に起因した高燃焼度組織の形成も広い意味ではリストラクチャリングという。 

・ペレットの割れとリロケーション 

照射中、UO2ペレットは核分裂により発熱するが熱伝導率は高くないことから、ペレット内には

大きな温度分布が生じる。これにより生じる熱応力によりペレットに割れが発生する。ペレット

の表面が破壊応力に達するに必要な線出力は約 33 W/cm と評価されており、ペレットは照射開始

と同時に割れ、その割れ数は線出力とともに増加する[3.8.5]。図 3.8.3(a) [3.8.5]に UO2ペレ

ットに発生する割れの様子を示す。ペレット中心温度が 1,800℃の場合、温度勾配に沿った気孔

の移動によって柱状晶領域が形成される。一旦ペレットに発生した割れは、1,250～1,500℃以上

の高温領域では消滅（ヒーリング）する。割れが消滅した領域でも、出力下降時に UO2の熱収縮

による引張応力が発生し再度ペレットに周方向の割れが発生する。 

 照射初期に割れたペレットの破片は、被覆管とペレットのギャップ部へ移動し、リロケーショ

ンが起こる。ペレット内に生じた割れ空間は、被覆管とペレットのギャップ部が詰まることによ

って相殺される。被覆管と燃料の間には 200 μm 前後のギャップが設けられるが、約 40 

MWd/kgUO2付近で閉じ、燃料と被覆管が接触し PCMI が生じる。このときペレットは図 3.8.3(b)

に示すようなつづみ型に変形するため、PCMI はペレットの端部で最大となり、各ペレットの端

面相当位置ごとに、局所的に変形させる（リッジング）。このリッジングを防ぎ、ペレットと被

覆管との相互作用を軽減するため、ペレット端面を小さく面取り（チャンファ）し、更に軸方向

の体積増加の逃げの余裕空間として、ペレット両端面に皿状の凹み（ディッシュ）をつけるなど

の改善が行われている。このように、ペレットと被覆管のギャップの変化は、UO2ペレットの温

度や PCI に大きな影響を与える因子となる[3.8.6]。 

 

・高燃焼度組織（HBS またはリム組織）[3.8.6] 

 平均燃焼度が 35～40 GWd/t 以上で燃料ペレットにおいて特異な高燃焼度組織が形成される。

その特徴は、結晶粒の細粒化と粗大化気泡の形成であり、サブμｍからμｍサイズの粗大化した

気泡がペレット外表面ほど高濃度に分布する。これは、燃料ペレット外表面近傍で 238U の熱外中

性子共鳴吸収による 239Pu の局所的蓄積と、その結果、局所燃焼度がその部位で高くなることに

起因する。そして、HBS 組織形成により、FP ガス放出の増加、ペレットスウェリングの増加、熱

伝導率低下による燃料温度の増加が引き起こされる。 

 

・ペレットと被覆管のボンディング[3.8.6] 

 UO2と Zr 合金は両立性が優れているが、燃焼度及び線出力の高い領域ではこの両者が FP 沈着

物を介して癒着（ボンディング）したり、また特に高燃焼度ではジルカロイ被覆管内面の ZrO2

と UO2の拡散層が生成し強固なボンディングを生じたりする。前者では、高燃焼度の燃料から高
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温で FP（特に Cs）がギャップに放出され、これを介してジルカロイと UO2が接着し、Zr および

Uの相互拡散により反応層が形成されると考えられている。尚、この癒着相については相反する

見解がある。一つは、癒着により被覆管とペレットの摩擦係数が増大し PCMI が強まるという考

えであり、もう一つは、Cs-U-O-Zr 系で最も安定な Cs2UO4の機械的性質に関する研究ではこの化

合物は粘塑性を有し、PCMI を緩和するものと期待される。後者については、燃焼度の増加に伴

うギャップの閉塞により強く接触し、高温照射等の影響により接合すると考えられている。 

 現在までにボンディング層の形成が原因とされた燃料破損の報告はない。しかしボンディング

層が UO2ペレットと被覆管を化学的に強固に結合させていることから、高燃焼度における燃料挙

動への影響を考える必要がある。 

 

 

3.8.1.2 燃料被覆管材料（Zr 合金）の特性[3.8.7,3.8.8] 

 

・物性 

 燃料被覆管には燃料と放射性物質を閉じ込める機能が要求され、加工性、耐熱性、耐食性、耐

水素化、十分な機械強度などが求められ、中性子経済を健全に保つために熱中性子吸収断面積の

小さい物質であることが必要である。これらの条件に概ね満たす材料として、ジルコニウム(Zr)

合金が採用されている。 

 Zr は原子番号 40 の元素で、融点約 1850℃であり、図 3.8.4 に示すように熱中性子吸収断面積

が 0.18 barn であり、例えばステンレス鋼の約 3.5 barn と比較して熱中性子の損失が少ない

[3.8.9]。結晶構造は常温で稠密六方構造(hcp)のα相を有し、862℃以上でβ相に変態し体心立

方構造(bcc)となる。軽水炉条件では hcp 構造であり変形に寄与するすべり系と双晶系は相対的

に少ない。図 3.8.5 に hcp 構造のすべりと双晶の系を示す。すべり系としてはሼ011ത0ሽሾ2ത110ሿの柱
面すべりが知られており、高温においてはまれに (0002)ሾ2ത110ሿが起こるといわれている。応力が〈0002〉方向に対して平行な場合、主すべり系は作用することが出来ないので、代わりに双晶変形
が生じる。この時の双晶系は引張応力下でሼ011ത2ሽሾ01ത11ሿが、圧縮応力下ではሼ1ത21ത2ሽሾ12ത13ሿがそれ
ぞれ作用する。一般に引張応力下では室温以上ではすべり変形が主に作用するが、圧縮応力下で

は双晶変形が優勢である。 

 

・被覆管の製造工程 

 Zr の精錬法や製造工程の詳細については参考文献[3.8.4, 3.8.6,3.8.7, 3.8.10]を参照する

として、本稿では A-EDC に関する重要な個所について述べる。 

 Zr 合金(ジルカロイ)を管状に加工するために、現在ではピルガー式冷間圧延法(図 3.8.6)が用

いられている。この手法は上下一対のロールダイスが管を圧下しつつ、回転往復運動をするた

め、従来の引き抜き法に比べ表面摩擦が小さい。また大きい加工度が得られ、高い表面健全性と

寸法精度を要求する燃料被覆管にとって適した加工法である[3.8.7]。 

 この圧延加工により集合組織が形成される。ジルカロイは冷間加工される温度域において六方

晶であり、すべり系が限定され、加工後結晶方向が特定の方向に配向される特性があり、これを

集合組織という。ジルカロイの集合組織は加工度（断面積減少率）と Q値(肉厚減少率/直径減少
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率)に依存する。 

 ܳ = ቀ௧బି௧௧బ ቁ ቀௗబିௗௗబ ቁൗ  

 加工後の肉厚:ݐ、:加工前の肉厚ݐ 
 ݀:加工前の直径、݀:加工後の直径 (3.8.1) 

 図 3.8.7 に結晶方位と Q値の関係を示す。Qが 1以上であれば c軸は径方向を向く傾向があ

り、1以下であれば c軸は周方向を向く傾向がある。図 3.8.8 にジルカロイ被覆管の集合組織を

示す。図に示すように、Zry-2、Zry-4 ともに(0002)面が半径方向から管周方向に約 30°傾きを

持ち(例：図 3.8.9)、{101ത0}面においては Zry-4 が圧延方向に強いピークを示す。一方、Zry-2
ではピークが円周方向へスプリットした組織である。これは Zry-2 が最終焼鈍で再結晶化処理

(580℃程度)を施しているためであり、この焼鈍に伴い六方晶が c軸を中心に回転したことに起

因する。図 3.8.10 に Zr の圧延後、再結晶焼鈍後の集合組織の変化を示す[3.8.11]。表から、圧

延方向が(101ത0)から(112ത0)へ変化するように c軸に 30°回転していることがわかる。Zry-4 は歪
取り焼鈍(450-480℃程度)のため、圧延材と集合組織にマクロな差異は無い。 

 集合組織はジルカロイの水素化物析出方位と応力腐食割れ特性に影響を与える。水素化物は六

方晶の c軸と垂直な面に析出する盤上の析出物であり、脆い水素化物が被覆管の径方向に析出す

ると被覆管の延性を著しく低下させる。従って、c軸を径方向へ向けることで素化物を周方向に

析出させることができ、被覆管の機械的特性を担保できる。また、ウラン燃料の核分より生成さ

れる気体であるヨウ素(I)は腐食に寄与しているとされ、被覆管内面で SCC を生じさせる要因と

なっているが、c軸方向には進展しにくい特性があるため、同様に集合組織の c軸を径方向に集

積させた方が有利である。 

 

・被覆管の劣化挙動（照射特性） 

 高速中性子との衝突により材料中の原子が格子位置からはじき出され、格子欠陥が形成され

る。それらは転位ループやボイドなどの微細組織を形成し機械特性を変化させる。具体的に、強

度は増加するものの、被覆管の延性が低下する。図 3.8.11 に Zry-2、Zry-4 の機械強度の照射量

依存性を示す[3.8.12, 3.8.13]。強度は高速中性子照射量 1×1025n/m2(E >1 MeV)まで急激に上昇

し、その後飽和傾向を示すことが分かる。 

 また照射により、本来被覆管が有している異方性が小さくなり、殆ど等方的にふるまうことが

報告されている[3.8.13]。図 3.8.12 に未照射材及び照射材 Zry-2 被覆管に対し、内圧破裂試験

を行った時の降伏曲線である。照射前には異方性を有していたが、照射後は等方性材料に対する

ミーゼスの理論曲線と一致しており、ほぼ等方的にふるまっていることが確認された。Zry-2 を

構成するα-Zr は六方晶であり、変形計が柱面すべりに限られているため、未照射材では異方性

を示す。しかし、照射により導入された欠陥により、この変形系の臨界せん断応力値が他の面の

変形系の値と同等になり、等方性材料の降伏曲線に近づいたものと考えられる。照射はクリープ

変形にも影響を及ぼす。照射中は熱により生じるクリープに加え、照射中にのみ生じる照射クリ

ープが存在し、変形がより顕著となる。 

 被覆管は、応力無負荷の状態でも照射に伴い形状が変化する。これを照射成長といい、高速中

性子照射によって六方晶の c軸方向に縮まり、a軸方向に伸びる(図 3.8.13)[3.8.12]。被覆管の
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c 軸は径方向を向いているため、照射により管厚は減少し、直径および全長は増加する。照射成

長に影響する因子として、高速中性子照射量、照射温度、集合組織などが挙げられる。図

3.8.14 に BWR で使用された Zry-2 被覆管、PWR で使用された Zry-4 被覆管の伸びの挙動を示す

[3.8.12, 3.8.14]。図 3.8.15 に照射成長挙動と転位の相関を示す。中性子照射初期(中性子照射

量 4×1025 n/m2以下)において、Zr 結晶の柱面にバーガースベクトル1/3〈112ത0〉の a成分転位の照
射欠陥が生じる[1.7]。この欠陥は強度の照射硬化に寄与していると考えられている。高速中性

子の照射量が 4×1025 n/m2を超えると、a成分転位が発達する一方で、底面上にバーガースベク

トル1/6〈202ത3〉の c成分転位の照射欠陥が生じ、この欠陥が照射成長に関連されていると考えら
れており[3.8.15～3.8.18]、以下のモデルが提案されている。中性子照射により形成された空孔

及び格子間原子が蓄積及び集合することにより欠陥集合体を形成する。そのとき、六方晶の柱面

状に格子間原子型転位ループおよび空孔型転位ループ[3.8.18]が形成する。格子間原子型 a型転

位ループにより a軸方向にひずみを発生させ、伸びる[3.8.19]。これらの転位ループの形成が飽

和することにより成長量は定常になる。また、高照射量におけるブレイクアウェイ現象は柱面上

の格子間原子型転位ループが発達することにより発生する。この時、同時に空孔型転位ループが

底面に形成し、転位密度と照射成長の挙動が同じこと[3.8.20]から格子間原子型転位ループの発

達に関連していることが示唆されている。 

 

・被覆管の劣化挙動（耐食性と耐水素化） 

 軽水炉内の燃料被覆管は高温高圧の冷却水と腐食反応を起こし、表面が酸化膜で覆われる。こ

の時の反応は以下で表される。 

ݎܼ  + ଶܱܪ2 → ଶܱݎܼ +  (3.8.2)   ܪ4

この腐食は照射、水質、温度、時間などの環境的要因と、組織、組成、製造条件といった材料的

要因に依存して進行する。ジルコニウム合金の酸化膜の性状は、膜全体が均一ではなく、軽水側

ではポーラスであり、下地金属と酸化ジルコニウム界面近傍に、溶液の浸透しない緻密な層が存

在することが確認されており、この緻密な層が耐食性にとって重要であるとされている

[3.8.6]。 

 酸化に伴う重量増加は Zry-2、Zry-4 に関しては初期段階では 1/3 乗則に従う[3.8.21]。これ

は腐食機構が拡散現象に加え、表面反応等の過程も考慮する必要性を示唆している。腐食量が約

30 mg/dm2(酸化膜厚 2 μm)以上になると線形則に従うようになり、これを Breakaway という。こ

の遷移点から、同様に 1/3 乗則に従った腐食が新たに始まる[3.8.22]。腐食初期には酸化膜は安

定な m相(単斜相)が形成されており、体積量の増加(1.56 倍)から酸化膜内には圧縮応力生じる

[3.8.23]。1150℃まで安定である m相であるが、酸化量が増加に伴う圧縮応力も増加により応力

誘起相変態が起こり、m相よりも体積の小さい t相(正方晶)が生じる[3.8.24, 3.8.25]。この

時、酸化膜には亀裂が生じ、新しい金属層が露出することで Breakaway が生じると考えられてい

る。 

 Zr 合金は一般には水素吸収材として知られており、炉内においても腐食反応や放射線分解で

発生した水素の一部を吸収する。そして運転中に吸収された水素が、運転停止後の降温に伴う固

溶限の低下のため Zr 水素化物として析出する。この水素化物δ-ZrHxは、無応力下で母材α-Zr

との間で 
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ߙ(0001)  − ߜሼ111ሽ // ݎܼ −  ௫ܪݎܼ
 (1017ത)ߙ − ߜሼ111ሽ // ݎܼ −  ௫ (3.8.3)ܪݎܼ

 (1011ത)ߙ − ߜሼ110ሽ // ݎܼ −  ௫ܪݎܼ
の関係を持つことが確認されている[3.8.26～3.8.28]。この中において 

ߙ(0001)  − ߜሼ111ሽ // ݎܼ −  ௫ (3.8.4)ܪݎܼ

が最も析出が生じやすく、全体の 8-9 割を占める。六方晶である Zr の c 軸は径方向に配向され

るため、水素化物は図 3.8.16 の様に管周方向に配向される。 

 しかし、実際の炉内環境で、被覆管は FP ガス、PCMI などに起因した周方向への外部応力に曝

されており、この応力と、その時の温度がある閾値を超えると、水素化物は応力を緩和するよう

に引張方向に垂直な面に析出する性質を示す(図 3.8.17)[3.8.29]。即ち、被覆管の径方向に配

向する。この現象を水素化物の応力再配向（Stress-reorientation）という。この現象は特に中

間貯蔵中に顕著になると予想されている。この時の被覆管温度は約 300℃であり、水素の固溶限

は約 60 wt.ppm である(図 3.8.18)[3.8.30]。そのため、水素が材料中に 60 wt.ppm 以上存在し

ている場合、残りの水素は周方向へ析出する。固溶した 60 wt.ppm は閾応力以上の応力が負荷さ

れていると、300 ℃から冷却される間に径方向に析出が始まる。冷却される際の温度を再配向温

度と呼び、閾応力は再配向温度の上昇に伴い減少する傾向を示す[3.8.31～3.8.33]。径方向へ析

出した脆い水素化物は亀裂の進展を促すため、被覆管の脆化の度合いは水素化物の配向性に強く

影響される[3.8.33]。 

 水素化物の析出箇所は水素濃度、溶体化処理温度からの冷却速度、そして結晶粒組織に依存す

る[3.8.34]。冷却速度に関して水素化物は主に遅い冷却速度条件では結晶粒間に析出する傾向に

あり、冷却速度が上昇するに伴い結晶粒間、結晶粒内に析出する。結晶粒組織に関して、微細で

伸びた結晶粒を持ちひずみ取り処理を行った材料では伸びた結晶粒に沿って粒間に水素化物が析

出する傾向があり、一方で再結晶化処理した数μmの等軸晶を持つ材料では結晶粒間、結晶粒内

で析出する傾向がある。 

 

・被覆管に作用する応力の整理 

 原子炉の運転モードは、通常運転、運転時の異常な過渡変化、事故の 3つに大別される。前項

までは、燃料ペレットと燃料被覆管に関してそれぞれ特徴及び通常運転時の挙動について詳述し

てきた。本稿では運転状況を時系列的に追い、その挙動を燃料ペレットと燃料被覆管を併せて考

えてまとめる。 

 通常運転時のうち運転初期(～10 MWd/tU)には、中性子照射によりペレットの焼きしまりが生

じ、体積減少を引き起こす。ペレットの高密度化（理論密度の 95 %以上）と He 予加圧の燃料棒

を採用することで、上記問題は解決されている。ペレット内の温度分布に起因した熱応力のため

ペレットに亀裂が生じ燃料ペレットは鼓型に変形し、前述のリロケーションが起こり、これが

UO2ペレットの温度や PCI に大きな影響を与える因子となる。そして燃焼度の増加に伴い、FP ガ

スが放出され、ペレットのスウェリングが生じ、その結果、内圧上昇や PCMI が作用する。 

 原子炉運転時の異常な過渡変化では、原子炉施設の寿命期間中に予想される機器の単一の故障

もしくは誤動作又は運転員の単一の誤操作、及びこれらと類似の頻度で発生すると予想される外

乱によって生ずる異常な状態に一時的に至る事象のことを指す[3.8.35]。このとき燃料及び原子
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炉冷却材圧力バウンダリの破損は起こらないが、放置されると炉心あるいは原子炉冷却材圧力バ

ウンダリに損傷をもたらす可能性がある。原子炉施設の構築物、系統及び機器には通常運転時の

変動状態のみならず、この異常過渡状態においても安全性を確保することが要求されている。想

定事象は 3つ大別される。すなわち、炉心内の反応度または出力分布の異常な変化、炉心内の熱

発生または熱除去の異常な変化、原子炉冷却材圧力または原子炉冷却材保有量の異常な変化であ

る。 

 事故は「運転時の異常な過渡変化」を超える異常な事態であって、発生した場合は原子炉施設

からの放射性物質の放出の可能性があり、原子炉施設からの安全性を評価する観点から想定する

必要がある事象を指す。軽水炉の設計想定事故事象としては、反応度事故(RIA)および冷却材喪

失事故(LOCA)がある。 

(1) 反応度事故(Reactivity-Initiated Accident; RIA) 

 原子炉内において、制御棒の急な移動により炉心に短時間で大きな異常反応度が印加される

と、原子炉の出力は急上昇する。このとき、印加された反応度が1ドル以上の場合を反応度事故

(RIA)と呼び、原子炉は即発臨界以上の状態になり、出力暴走が発生する。図3.8.19にBWR制御棒

落下事象における出力と燃料温度の過渡変化を示す[3.8.6]。軽水炉における有意な暴走出力の

発生時間は普通10-1～10-2秒程度である。このため事象発生直後は燃料ペレットからの熱流出は

殆どなく、発熱は断熱的に蓄積されるため(図3.8.20)、燃料ペレット内の温度分布は発熱分布

（＝瞬間的な局所燃焼度）となり、僅かではあるがペレット外周部に高く、中心部に低い、凹型

の温度分布となる[3.8.6]。従って、ペレットの形状は樽状になると考えられる。この暴走出力

中のペレットの保有する最大エンタルピー、すなわち断熱条件での燃料ペレットの発熱量(積算

熱量)がその後の燃料棒の挙動を決定する。瞬間的な暴走出力が終わると燃料の発熱は非常に小

さくなり被覆管への熱流出によりペレットは外側から冷却される。 

 この事象は次の二つのプロセスを経て燃料破損につながる。燃焼の進んだ燃料において、RIA

条件下による燃料の加熱により燃料ペレットは急速に熱膨張し、被覆管と接触する。そして被覆

管が押し広げられるような大きな周方向応力が発生する。この時点での燃料ペレットから被覆管

への熱伝達は顕著でなく、被覆管は比較的低温状態（冷却材と同じ約300℃）であるため、脆化

の進行が顕著であれば被覆管に軸方向に割れが発生する可能性がある。これをPCMI破損という。

PCMIにより破損しなかった場合、その後被覆管表面で沸騰遷移が起こり、液体より伝導性の低い

蒸気に覆われることで、被覆管温度が急上昇する可能性がある。この時、大量のFPガスが被覆管

とペレット間のギャップ部およびプレナム中に放出され、燃料棒内圧がシステム圧力を上回るよ

うな状態になれば、高温によって軟らかくなった被覆管は膨れ（バルーニング）を開始し、場合

によっては破裂に至る。これを高温破裂破損という。 

 RIAに関しては実験的、計算学的手法で様々な研究がなされている。実験的な手法としては、

フランスのCABRI炉[3.8.35～3.8.39]や、日本の原子炉安全性研究炉（Nuclear Safety Research 

Reactor; NSRR）[3.8.35, 3.8.40, 3.8.41]での研究がある。図3.8.21 [3.8.42]にこの二者の実

験結果をひずみ比として整理して示す。対応するひずみ比と応力の状態を図3.8.22に示す。NSRR

では、被覆管温度の上昇により核沸騰から膜沸騰に遷移し、断熱状態が相対的に長時間となりFP

ガスのキャップへの放出が促進され内圧が上昇したことにより、平面ひずみ引張状態を達成して

いる。一方CABRIでは、280℃のNa冷却材を用いていることから、冷却材への熱伝達が効率よく行
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われ、等二軸引張状態が達成されている。以上のことからRIA中にPCMIが生じた時、周方向応力

が被覆管中で最大要素となるが、実際は軸引張にも作用した二軸応力状態で変形を起こす。被覆

管において軸方向の応力をσzz、周方向の応力をσθθとしたとき、RIA時におけるPCMIではおよ

そσzz / σθθ = 0.5～1.0の二軸応力状態を持つ。この応力状態は多くの研究で適用されている

単軸引張経路と大きく異なるものであり、RIA条件下での正確な変形、破壊挙動を知る上で重要

な要素である。また、この時の燃料の変形挙動を表3.8.1 [3.8.35, 3.8.38]にまとめた。樽型変

形は燃焼度の高い燃料で観察され、一方で鼓型のまま変形しジッジングを起こしているものも報

告されている。 

(2) 冷却材喪失事故(LOCA)[3.8.6, 3.8.43] 

軽水炉において、その圧力境界である主冷却系配管などの破損や、弁が開いたままになって冷却

材が流出し続け、通常の給水系では原子炉内の冷却材の量を維持できない事態を冷却材喪失事故

（LOCA）と呼ぶ。このとき非常用炉心冷却系（ECCS）が働き低温の水を注入するが、燃料が高温

にある間著しく酸化すると被覆管は脆くなり、ECCS の熱衝撃により被覆管が破断する可能性が

ある。被覆管の破断を防止するために LOCA の安全基準が設けられており、最高温度 1200℃以

下、酸化膜厚が管厚の 15 %以下となるように使用が制限されている。この基準内では、被覆管

にはある程度の延性が残っているので、被覆管の破損は起こらず、冷却可能な燃料集合体の形状

を維持できる[3.8.43]。運転中の劣化（腐食、水素吸収、照射損傷など）が急冷時の耐破損特性

に及ぼす影響も調査されており[3.8.44]、劣化を加味しても上記の基準でも破損が生じていない

ことから、現行の指針の保守性が確認されている。 

 

 

3.8.1.3 被覆管の機械強度の評価 

 前述のように、燃料被覆管は原子炉の安全確保の要であり、過酷な環境下で十分な機械強度が

要求される。今後の燃料高度化に向け更に高いレベルが要求されると予想されるが、そもそも管

状試料の機械特性を評価することそれ自体が非常に難しいという問題がある。 

 管状試料の機械強度の評価手法は今まで実に様々な方法が考案されており、それぞれメリッ

ト、デメリットがある。本項目では従来からよく使用されてきた手法から、新規の機械試験法に

ついてレビューする。その中でも特に PCMI を模擬できるとされる EDC 試験について詳述し、そ

れをもとにして本事業で開発した改良型 EDC 試験について述べる。 

 

・リング引張試験 

 リング引張試験では、一般に実施されている板状材料の引張試験と同様の方法で試験結果を評

価でき、さらにホットラボにおける試験が容易であることや一度の試験で必要とする試料が少量

で済むため、多くの試験が実施可能であるなど様々な利点を有している[3.8.45, 3.8.46]。周方

向荷重による被覆管の変形の再現させるためや、試験治具とリング試験片との間に生じる摩擦の

影響を低減させるために様々な試験方法が改良されてきた（図 3.8.23）。(a)は従来のリング引

張試験の試験片を示している。図からわかるようにリング試験片の曲率を持った部分を直線状に

変形させる曲げモーメントが発生するため、周方向荷重による被覆管の変形を再現できなかっ

た。なおかつ、変形範囲が不明で伸びを定量的に判断できなかった。(b)では、従来型と同様の
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引張方向であるが、ゲージ部を作製することで変形領域を限定している。最近の研究でも利用さ

れているが[3.8.47]、ゲージ部に曲げモーメントが発生している。引張方法についても検討がな

されており、(c)に示されるように 3ピースマンドレルを用いて引っ張る方法と(d)に示すように

ゲージ部を引張治具（ハーフマンドレル）の頂部にセットして引っ張る方法である。これらは結

局、(d)のゲージ部に摩擦を低減させるためのテフロンテープを挟む方法が最適であると示され

た。更に(d)のモデルを用い、周方向の荷重が作用した場合についての有限要素解析が北野らに

よって実施された。その結果を図 3.8.24 に示す。半径方向分布については平行部中央で内外差

があり、内面側のひずみが大きくなっている。しかしながらその差は非常に小さいものであっ

た。また平行部中央では軸方向にも若干のひずみ分布が生じており、中心でひずみが大きくなっ

ている。ゲージ部においてひずみの分布は複雑であり、どのひずみ領域で破断が開始するか把握

しにくい。 

 

 

・平面ひずみ引張試験（PST 試験） 

 平面ひずみ引張試験は Link et al.によって提案され、ゲージサイズを最適化しつつジルカロ

イ被覆管試料に適応されてきた[3.8.48]。図 3.8.25 に試験片の形状を示す。この試験片を用い

図 3.8.26 に示すように、リング内部に”D”の形をしたマンドレルを、その弧の中心が試料のゲ

ージ部に来るように 2つ入れる。このとき、マンドレルと試料の接触面に、摩擦を低減するため

にテフロンテープを挟んでいる。また、ゲージ部に刻み目を入れることによってひずみを測定し

ている。平面ひずみ引張試験の有限要素解析も行われており[3.8.49]、図 3.8.27 に示す実験結

果と解析結果双方から、この試験法による変形経路はゲージ中心から 1/3 の領域において平面ひ

ずみ引張をとることが分かった。この領域は延性材料で作られた試料において破断が始まる領域

であるため、平面ひずみに近い条件での破断を再現できると期待されている。 

 

・バースト試験 

 バースト試験法は図 3.8.28 のように、圧縮した空気圧、水圧、あるいは油圧を管内部に送り

管を破裂させる試験法でひずみ限界の確認のための標準的な負荷方法である[3.8.50]。被覆管に

生じる周方向応力は以下の式から求められる。は内圧、ܦは平均直径、ݐは管厚である。 ߪఏ = ݐ2ܦ  
  (3.8.5) 

管軸引張方向(σz)とフープ応力(σθ)の比が 1：2であり、高ひずみ速度を与えることが容易で

あるため、FP ガスによる内圧や、RIA による PCMI を模擬する上で有利とされる。 

 しかし、同試験法では膨れなどの変位と内圧との関係が得られないため、試験結果から異常過

渡時や事故時の被覆管の変形過程を予測することはできない。更に、実炉燃料を用いた照射試験

を考えた場合、バースト試験では長い試料(150-160 mm)を必要とするため、燃料ペレットの除去

が容易でなく、試料調整が困難という欠点もある。また、試料体積が大きいということは放射性

廃棄物の増加が懸念され、かつ、水素濃度の軸分布変化が大きい被覆管では一様な材料が得られ

ない可能性もある[3.8.51]。加えて、二軸応力下であるから、円周方向破断ひずみはリング引張
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試験などの単軸引張試験と比較すると小さい値となり、最大応力値も過大に評価されるため(図

3.8.29[3.8.52])、挙動解析コードの入力値として必要な単軸応力下での応力－ひずみ関係（構

成方程式）を直接的に求めることは困難である[3.8.53]。 

 

 

・オープンエンドバースト（Open End Burst; OEB）試験[3.8.53] 

 OED 試験はリング引張り試験と同様に円周方向単軸引張り応力状態が作用し、また内圧を作用

させるのでリング引張試験とは異なり摩擦力がなく、かつリング試験片のような巨視的なゆがみ

も生じない。さらに内圧負荷なので高いひずみ速度での荷重負荷が容易である利点がある。OEB

試験の模式図を図 3.8.30 に示す。本試験では被覆管の両端内部に O-リングが挿入され、中子に

よって O-リングが被覆管内面に圧迫されることにより、一方の端栓から導入された加圧媒体は

密閉される。加圧媒体により被覆管の周方向応力は発生するが、被覆管両端に作用する内圧によ

る力は装置の基盤が支えている。被覆管は O-リングに接触しているだけなので、管の長手方向

には内圧による引張り応力は発生しないことから、周方向単軸の引張応力状態になる。試料長さ

は 45 mm であり、試料体積は比較的大きい。 

 

・リング圧縮試験[3.8.33, 3.8.54] [2.37] 

 リング圧縮試験は図 3.8.31(a)(b)に示すようにリング状の試料を剛体にはさみ、押しつぶす

ことにより変形を与える試験法である。被覆管材を 8 mm の高さに切り取ったものを試験片とし

て使用しているため、比較的少量の試料で済むことも特徴である。図 3.8.32[3.8.33]に示すよ

うに、試験結果は荷重と剛体の変形量（クロスヘッド移動量）により評価され、降伏応力と破断

ひずみを求めることが出来る。 

 更に Busser らは、リング圧縮試験の三次元有限要素解析を Cast3m ソフトで実施した。その結

果を図 3.8.33[3.8.56]に示す。平面ひずみ状態を示す領域を青色で分布したものであるが、最

も曲げ変形が大きくなる部分において、広くߪ௭ ⁄ఏߪ ≅ 0.5 の平面ひずみ引張状態が広がっている
ことがわかる[3.8.55]。しかし、試験片肉厚の中央から外側にかけては引張応力が作用している

が、中心から内部にかけて圧縮応力が作用するため、発生する応力、ひずみは肉厚方向に正の値

から負の値まで大きく分布するような負荷状態での結果を得ることになる。さらにこれらの応

力、ひずみは曲げによりごくわずかな箇所に発生したものであり、実際の原子炉内での応力を模

擬できているとは言えない。 

 

 

・Electromagnetic forming（EMF）試験 

 EMF 試験は EDF(Electricité de France)のもと開発された試験法で、5 s-1と高いひずみ速度

での変形を付与することが出来る[3.8.56]。図 3.8.34 に EMF 試験の模式図を示す。被覆管試験

片の内部に銅管製の駆動体（Copper driver）と、更にその内部に銅製のソレノイドを配置して

いる。この試験法では、銅ソレノイドに大きなパルス電流をかけることで磁場が変化し、銅管駆

動体に誘導電流がかかる。すると銅は外側に向かう力を受け、拡管される。これにより被覆管に

変形が付与される。直接被覆管を変形させず銅ドライバーを介入させるのは、この成形法が電気
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伝導率の良い物質にのみ効果的であり、伝導度の低い Zr はこの変形法は適していないためであ

る。 

被覆管の外側は、一部に楕円形の穴をあけたダイにより覆われている。これは試験片に二軸ひず

みを与えるためであり、従来のリング引張試験やリング引張試験よりも良いひずみ比を与えるこ

とが出来る。このダイはベリリウム銅製であり、非常に高い強度を持つ。結果として、楕円形の

穴部に位置する被覆管のみが穴に沿うように変形する。 

 試験後の試験片外観を図 3.8.35 に示す。ダイにあけられた楕円径の穴のサイズは 5×4 mm で

ある。この試験では破断ひずみ値を測定するために、被覆管外表面に格子を刻むが、その格子に

そって破壊が発生し亀裂が進展していることがわかる。このように格子が破断の発端になりうる

ため、実験結果が正確な破断ひずみ値を与えているとは限らない。 

 

・中子拡管（Expansion Due to Compression; EDC）試験 

 RIA による PCMI が引き起こす被覆管の破壊は、フープ引張荷重下で軸方向への亀裂の伝播に

より起こる。試験片形状が原因で、リング引張試験等によるフープ引張試験で形成される破面は

この破壊モードを模擬することが難しい。そのため、実際の荷重条件と破断モード条件下での材

料の損傷と破壊を調査するため、EDC 試験が開発された[3.8.57～3.8.65]。開発の方針として、

適切な応力状態と破壊挙動、RIA 試験に似た破壊を与えること、小さな試料で試験が可能である

こと(20 mm)、RIA と同等のひずみ速度であること、広い温度範囲での試験を可能にする等が挙

げられる。図 3.8.36 に EDC 試験の模式図を示す。図のようにピストンで被覆管内に設置された

円柱状のペレットを圧縮し径方向へ拡張することで被覆管に荷重を与え、周方向応力を作用させ

る機械試験法である。Grigoriev らは中子として柔らかいポリマーのテフロンを採用している。

被覆管の直径とピストンに作用する力は連続的に記録され、周方向破断ひずみは周全体の長さの

増減から決められた。この試験法の利点として、被覆管が中子との機械的相互作用によって変形

するため、実炉環境で生じる PCMI を模擬することができること、周方向に均一な変形を加える

ことができることが挙げられる。 

 また Desquines らは EDC 試験の応力状態、ひずみ比を有限要素解析（FEM）を用いて評価した

[3.8.49]。図 3.8.37 に結果を示す。FEM により被覆管の厚さ全体でフープひずみがほぼ一様で

あることがわかる。また、ひずみ比はほぼ一定で、約-0.5 を示している。応力状態(σzz /σθθ)

はεθθが増加するにつれて増加傾向を示すがおおよそ 0に近い値をとる。よって EDC 試験中の

応力比とひずみ比は下式のように表され、部分的ながら単軸引張条件を示す。 ߝ௭ߝఏ ≈ ఏߪ௭ߪ 0.5− ≈ 0 
  (3.8.6) 

 

・改良型中子拡管試験（Advances-EDC; A-EDC） 

 EDC 試験において、従来の試験法では試料長さが 20 mm と比較的大きく、イオン照射などでビ

ームを絞る場合には照射する体積量が大きすぎる。また誘導放射能の減少も必須である。従って

EDC 試験の試料には更なる体積の減少が望まれる。また、中子にテフロン(融点：約 300℃)を用

いていることから、高温下での試験環境に適していない。実機環境下において、燃料被覆管は通
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常運転時で約 300℃、異常過渡や事故時では更に上昇する。当事業ではこういった EDC 試験の弱

点を改善するべく、EDC 試験をもとに改良型中子拡管（A-EDC）試験の開発を行った[3.8.66, 

3.8.67]。図 3.8.38(a)に A-EDC 試験の概念図を示す。従来型 EDC 試験を踏まえ改良した結果、

以下のような特徴がある。まず、中子に金属を使用し、これにより高温試験にも適用できるよう

改善した。また、被覆管試料をリング状に変更することで試料体積を大幅に減少させ、照射材を

用いた試験も容易とした。同時に摩擦箇所の低減も達成した。A-EDC 試験の最適化の結果、中子

試料に銅を用い、中子高さは 8 mm、リング高さが 1 mm の試験体系が優れているという結論に至

った。 

 また、最適化された試験体系を有限要素解析によって解析し、被覆管試料の応力比やひずみ比

を求めた[3.8.66, 3.8.67]。中子－被覆管間の摩擦係数をμ = 0.05 としたとき、応力比 ≅0.5、ひずみ比 ≅ 0 に収束していき、安定した周方向単軸引張条件を満足していることがわかっ
た（図 3.8.38(b)）。Desquines らにより求められた図 3.8.37 と比較しても、安定した値を示し

ていることがわかる。 

 

・上記の機械試験の比較 

 Desquines らは周方向に応力を作用させる様々な試験法と実炉の応力状態を比較した

[3.8.49]。図 3.8.39 に比較結果を示す。横軸をߪ௭௭/ߪఏఏ、縦軸をߝ௭௭/ߝఏఏとしているが、この表記
法は、試料に対し、ある応力(ߪ௭௭とߪఏఏ)を与えたときに、あるひずみ(ߝ௭௭とߝఏఏ)が生じたことを
一つの図中に示すことができる。ただし、被覆管は管厚が薄く平面応力状態として扱えることか

ら、径方向応力σrは無視できるものとする。図中赤色の曲線は、管状試料における応力とひず

みの理想的な関係を示した理論曲線である。応力を実験的に求めることのできない RIA などはひ

ずみ比から応力状態を予測することができる。図から、EDC 試験は比較的理論曲線状に乗ってい

るが、RIA などの実炉環境下での応力状態と大きく異なることがわかる。前述のバースト試験で

も触れたが、応力状態が異なると機械的特性を過大、あるいは過小評価する可能性がある。 

 

・理論曲線の導出[3.8.49] 

平面応力状態である被覆管の応力テンソルは以下のように表される。 

ധߪ  = ൭0 0 00 ఏఏߪ 00 0  ௭௭൱ (3.8.7)ߪ

流れ則（物質が降伏した後の応力と塑性ひずみ増分ߝധധധሶ の関係）のもと、被覆管の変形を考える。
偏差応力によってߝധധധሶ が生じるため、以下の比例関係が得られる。 
ധധധሶߝ  = ߣ ∙  (3.8.8) (ധߪ)ݒ݁݀

ここで、ߣは定数、偏差応力݀݁ݒ(ߪധ)は各垂直応力から平均垂直応力を減じたものである。平均垂
直応力は各成分の垂直応力の平均値で表されるので被覆管の偏差応力テンソルは以下のように表

される 

(ധߪ)ݒ݁݀  = ൭0 0 00 ఏఏߪ 00 0 ௭௭൱ߪ − ఒଷ ൭ߪఏఏ + ௭௭ߪ 0 00 ఏఏߪ + ௭௭ߪ 00 0 ఏఏߪ +  ௭௭൱ (3.8.9)ߪ

従って、各垂直成分の塑性ひずみ増分は以下のようになる。 
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 ቌߝሶ 0 00 ఏఏሶߝ 00 0 ௭௭ሶߝ ቍ = ఒଷ ൭−ߪఏఏ − ௭௭ߪ 0 00 ఏఏߪ2 − ௭௭ߪ 00 0 ௭௭ߪ2 −  ఏఏ൱ (3.8.10)ߪ

ここで、単位時間当たりに線形的に負荷されると仮定すると以下の式が求められる。 ߝ௭௭ߝఏఏ = 2 ఏఏߪ௭௭ߪ − 12 − ఏఏߪ௭௭ߪ  
  (3.8.11) 

上式が管状試料の応力状態、ひずみ比の理論曲線となる。 

 

・応力状態の破断ひずみへの影響 

 Yunchang と Koss は水素化した Zry-2 平板に対し、パンチ試験に単軸引張試験を組み合わせた

複軸応力条件で試験を行い、破壊条件の変化について報告した[3.8.42]。図 3.8.40 に各水素濃

度における破壊時の圧延方向（RD）、その垂直方向（TD）のひずみ量を示す。図中ߝଵ、ߝଶはそれ
ぞれ被覆管における周方向ひずみ、軸方向ひずみに対応している。ߝଵを低下させながら試験条件
のひずみ比を変化させると、破断ひずみは線形的に変化することがわかる。つまり単軸引張から

平面ひずみ引張、等二軸引張へと応力状態を変化させると破断ひずみは低下する。 

 

 

 

3.8.1.4 本節の目的 

 上記の研究調査を踏まえ、本節の目的として、A-EDC 試験の開発と改良について過去 4年間の

研究をまとめる。 
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図 3.8.1 燃焼度に伴う格子定数の変化 
 

 
図 3.8.2 焼しまりとスウェリングの重なり 
 

 
図 3.8.3(a) UO2ペレットに発生する典型的な割れパターン 
左から中心温度がそれぞれ 1,000、1,400、1,800℃ 
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図 3.8.3(b) ペレット内部温度分布によるつづみ型変形 
（被覆管による拘束下） 

 
 

 

図 3.8.4 各元素の熱中性子の反応断面積 
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図 3.8.5 hcp 構造のすべりと双晶の系 

 

 

 

 

図 3.8.6 ピルガー式圧延法 
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図 3.8.7 結晶方位と Q値の関係 

 

 

 
図 3.8.8 ジルカロイ被覆管の集合組織 
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図 3.8.9 ジルコニウムの結晶構造 

 

 

 

 

 c 面模式図 (101
―

0) 

Roll 

 
 

Rx 

 

 
図 3.8.10 圧延材と再結晶材の集合組織 
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図 3.8.11 Zry-2(左)、Zry-4(右)の機械強度の照射量依存性 

 

 

図 3.8.12 未照射材及び照射材 Zry-2 被覆管の降伏曲線  



3.8-20 
 

 
図 3.8.13 照射成長の模式図 

 

 

図 3.8.14 Zry-2 被覆管(左)と Zry-4 被覆管(右)の伸びの挙動 

 

 

図 3.8.15 照射成長挙動と転位の相関  
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図 3.8.16 被覆管における水素化物の析出方向(応力なし) 

 

 

図 3.8.17 Zry-4(水素濃度 300 ppm)の水素化物の配向と応力の関係 

 

 

図 3.8.18 Zr-H 二元系状態図 
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図3.8.19 BWR制御棒落下事故における出力と燃料温度の過渡変化 

 

 

 

図3.8.20 RIA時の燃料棒温度分布 

 

 
 

 
図3.8.21 NSRRとCABRIにおける平均フープひずみεθとひずみ比(εz / εθ) 
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図3.8.22 応力状態 

 
 

表3.8.1 CABRI炉実験結果 
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図 3.8.23 リング引張試験の例 

 

 
図 3.8.24 リング引張試験の有限要素解析 

 

 

図 3.8.25 試験片形状 
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図 3.8.26 平面ひずみ引張試験の概要図 

 

 
図 3.8.27 平面ひずみ引張試験の有限要素解析の結果 

 

 
 

 

図 3.8.28 バースト試験の模式図 
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図 3.8.29 リング引張試験とバースト試験における機械的特性の比較 

 

 
 

 

 

図 3.8.30 OEB 模式図 

 

 

 
図 3.8.31(a) リング圧縮試験の模式図 
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図 3.8.31(b) リング圧縮試験の模式図 

 

 
図 3.8.32 リング圧縮試験の評価 

 

 
 
 

 

図 3.8.33 リング圧縮試験応力状態解析結果 
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図 3.8.34 EMF 試験の模式図 

 

 

 
図 3.8.35 EMF 試験の試験後外観 

 

 

 

図 3.8.36 EDC 試験模式図 
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図 3.8.37 EDC 試験の FEM 結果（ひずみ比と応力状態） 
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図 3.8.38(a) A-EDC 試験法概念 

 
 

 
図 3.8.38(b) Cu の中子を用いた高さ 1mm の被覆管リング試料 (Cu_1mm 材)の A-EDC 試験による

ひずみ比（左図）及び応力比（右図）。中子－被覆管間の摩擦係数 µ = 0.05。OD、MD、ID はそれ

ぞれ被覆管の内壁面、中間部、外壁面 
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図3.8.39 各試験の応力状態とひずみ比の比較 

 

 

図 3.8.40 室温における各水素濃度における破壊時の Zry-2 平板の RD、TD のひずみ量 
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3.8.2 改良型中子拡管法（A-EDC 法）の開発 

 
3.8.2.1 最適条件の探索 

・概要 

 ジルカロイ-4 被覆管を高さ 1～3 mm のリング試験片に加工し試料とした。中子には径 8mm、高

さ 8 、10、15mm の円柱状 Al、Cu、Brass、Fe を使用した。EDC 試験は室温で実施し、試料フープ

方向ひずみ速度は 10-4-10-3 s-1とした。また、中子と被覆管間の摩擦の効果を調査するため、潤滑

剤の塗布を行い、摩擦係数を 0.05 とした。 

 

3.8.2.1.1 中子の最適化 

 中子の材質の要求条件として、被覆管が破断するまで十分な変形が与えられること、剛体の破

損が生じないことが挙げられる。図 3.8.41 に高さ 8mm における各中子の荷重-中子高さ変位曲線

を示す。図から、剛体が破損しない範囲でフープ方向に 30%程度の変形を与えるものとして、Al、

Cu が最適であると判断した。また、図 3.8.42 に Al、Cu の各中子高さにおける変形後の外観を示

す。中子形状として、再現性が高く、均一な変形であることが求められるため、比較的均一な変

形を示す高さ 8 mm を選定した。 

 

3.8.2.1.2 試料形状の最適化 

 リング形状の選定に関して、燃料被覆管において最も着目すべき現象が破損であるため、要求

条件として破断が生じる事とした。図 3.8.43 に各リング幅における破断フープひずみを示す。破

断フープひずみ量はリング幅が大きいほど、増加する傾向にあった。しかし、Cu の中子で幅 3 mm

以上の条件では、限界荷重を負荷しても破断に至らなかったため、除外した。次に中子の材質の

影響に関して、Al では破断フープひずみが相対的に小さく、さらに被覆管の破断部付近において

中子が局所的に被覆管に食い込むような変形が確認された(図 3.8.44)。この変形に伴い、リング

試料の応力状態が多軸化し、破損に至り易くなったと考えられる。Cuの場合は変形が均一であり、

被覆管の変形挙動を一定の応力負荷条件で、再現性よく評価できると結論付けられる。また、被

覆管中央面において、中子、被覆管が対称的に変形しているかを調査するため、中子と被覆管の

変形形状を測定した。改良型 EDC 試験の測定周期として、被覆管最大外径部で直径増分ΔD が 0、

0.5、1.0、…… mm となった時に変形形状を測定する。中子圧縮試験の測定周期は、改良型 EDC 試

験におけるΔD＝0、0.5、1.0、…… mm の時のそれぞれの中子の高さ変位と同等の変形を与えたと

きの変形形状を測定した。図 3.8.45 に変形履歴を示す。中子が Al の場合、変形が進むにつれ、

対称性が損なわれるのに対し、Cu では対称的な変形を示すことから、同様に Cu の高い再現性が

確認された。最後に、図 3.8.46 に摩擦低減処理時と、未処理時での Cu_1 mm における改良型中子

拡管試験をそれぞれ 5 回行った時の荷重変位曲線を示す。図から、得られた荷重変位曲線に関し

ても高い再現性を示し、Cu、リング幅 1 mm の時、破断フープひずみの標準偏差は摩擦低減処理時

と未処理時でそれぞれ 0.8 %、0.7 %と安定した値を示した。以上から、最適な条件として中子に

Cu、被覆管幅 1、2 mm と決定した。以降、Cu、1 mm の条件の結果について詳述する。 

 Cu 中子、リング幅 1 mm の試験では、一つの試料に複数のくびれが観察された。図 3.8.47 にく

びれ数の破断フープひずみ依存性を示す。くびれ数が多いほど変形量も増加し、中子-被覆管間の
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摩擦低減により、くびれ数は減少し、破断フープひずみは 0.244 から 0.122 へ減少した。また、

破断後の試料の様相を観察するため、SEM を用いて破断面観察を行った。図 3.8.48 に径方向から

と周方向から観察した SEM 像を示す。破壊形態は摩擦大小に関わらずカップアンドコーン型破壊

を示した。また、軸方向から観察した SEM 像を図 3.8.49 に示す、図から径方向にも若干くびれて

いることが観察された。 
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3.8.2.2 A-EDC 試験の高度化（周方向応力ひずみ曲線の取得に向けた高精度化） 

3.8.2.2.1 中子の改良 

 改良型中子拡管試験を行う上で、従来の中子拡管試験法と大きく異なる点の一つとして、中子

の材質が挙げられる。従来はテフロンといったポリマー系の軟らかい材料が選択されてきたが、

融点が 300 ℃近傍と低いため、高温で試験を行うには適していない[3.8.49, 3.8.58, 3.8.64, 

3.8.68, 3.8.69]。また、本試験の性質上、中子材質がリング試料と比較して軟らかすぎると、

両材料の機械的相互作用に伴う試験片の変形が見込めない。そこで、本研究グループでは中子に

金属を用いることで、高温での中子拡管試験にも適応し、かつ、リング試料に十分な変形を付与

できる試験体系の開発を試みてきた[3.8.67]。本項においてはまず中子のみの圧縮試験を行い、

形状変化の確認及び作製方法の改善を行い、次に改良型中子拡管試験を行った。 

 中子は直径 8 mm×高さ 8 mm の円柱で、材質は銅とした。株式会社ニラコから直径 8 mm の銅

の棒状試料を購入し、所定の形状まで切削加工することで作製した。後述の改良型中子拡管試験

に用いる中子も同様の作製法である。しかし、阿部によって提案されたこの手法により作製され

た中子には、表面の傷やたわみの影響で同心円を担保できていない可能性が内包される。よっ

て、圧縮試験により得られる結果において再現性が低くなる可能性が考えられる。そこで、今回

は従来法を一部見直し、新しい作製手法を開発した。以下に新旧 2種類の、中子の詳しい作製方

法を説明する。 

 はじめに、昨年度までに開発した中子の製作方法を示す（以降、従来法と呼ぶ）。購入した直

径 8mm の銅棒を、はじめにファインカッターを用いて、高さ 9mm 程度（所定の高さ 8 mm + 加工

しろ 1mm）に切断する。その後、旋盤を用いて高さ 8 mm になるように切削した。この時、円柱

底面部が平行になるように注意を払う必要がある。旋盤加工する際の注意点としては、バイトを

旋盤に設置する際に、芯出しを正確に行うことが挙げられる。芯出しが正確に行われないと、切

削後、切り出し面の中央部に突起物が残るため、中子設置時に、中子或いは中子の上にのせるア

ルミナが傾く恐れがあるからである。また切削した後の試料の面取りを行った。これは端部にバ

リがある可能性があるためである。上記従来法の手順を図 3.8.50 にまとめる。キーエンス製レ

ーザー顕微鏡を用いて中子の側面を観察した。典型的な組織写真を図 3.8.51 に示す。様々な深

さの無数の傷が縦横に入っていることが確認できた。表面の傷及びたわみが、中子を非同心円と

する可能性が考えられるため、作製方法の見直しを行った。 

 新しい手法としては直径 8mm の銅棒をそのまま利用するのではなく、直径 10mm の銅棒の表面

を旋盤で切削して直径 8mm にした後、ファインカッターと旋盤を用いて中子を所定の高さに切削

する手順で中子を作製するものである。これによりたわみ及び非同心円となる可能性を限りなく

低減できる。まず、径を切削する際、直径 10mm の市販銅棒を長さ 8cm 程度にファインカッター

で切断する。次に旋盤を使用して直径 10mm 用のチャックを用い、長さの半分の 4cm 程度をまず

直径 8 mm に切削する。その後、直径 8mm 用のチャックを用い、残り部分を直径 8mm に切削す

る。切削する際に銅棒を長くし過ぎると撓みが生じ同心円に切削できない。また切削する際は送

りを使用して均一に切削し、切り込み深さが深くなり過ぎないように注意した。必要であれば油

を使用する。所定の直径 8mm まで切削する最終の送りは、表面を仕上げるために 5回ほど繰り返

し送りを行う。以上の工程で作製した直径 8mm の銅棒を高さ 8mm まで切削する。新手法の手順を
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図 3.8.52 にまとめる。レーザー顕微鏡を用いて新手法で作製した中子の側面を観察した（図

3.8.53）。依然傷は観察されるものの、従来法と比べて数も少なく、傷の深さも明らかに浅くな

っていることが確認された。そこで、本研究では新手法に則って製作した中子を用いて、圧縮試

験および改良型中子拡管試験を実施した。 

 

3.8.2.2.2 中子圧縮試験 

 試験機として島津オートグラフ AG-100kNXplus（島津製作所製）を用いた。最大荷重 100kN で

引張及び圧縮試験が可能である。試験機には電気炉（最高温度 700℃）を設置しており、真空ま

たはガス雰囲気での高温試験も実施できる。図 3.8.54 に炉内で圧縮試験に用いる治具と試験体

系とその写真を示す。治具の材質はインコネル 718 とした。図 3.8.55 に示すように、試料下部

の冶具には球座式を採用した。これは、中子の試料成形において底部の平行性を誤差なく加工す

ることが困難であるため、試料の上下端面の平行度が多少損なわれても、供試体全面に上部加圧

板を接触させることを目的としている[3.8.70]。 

 試料を設置する上で、以下の点について注意しながら設置することが重要である[3.8.70]。 

(1) 試料の中心軸線は試験機の加圧軸線と正確に一致させること。 

(2) 加圧板の加圧面は試料中心軸に直角であること。 

(3) 加圧面は平面であること。 

(4) 加圧板には球座を用いる。球接面の中心と供試体中心軸とは正確に一致させること。 

本試験において、試料、アルミナ設置前に上部冶具で下部球座時具を徐々に圧縮し、約 500 N ま

で荷重を加えた。この操作により、治具上部下部の平行性が得られると考えられる。また、治具

と中子の間にはジルコニアセラミックス（ジルコニア）を設置した。これは治具、中子ともに金

属であるため、変形に伴う荷重量の増加に伴い試料が冶具に埋没する可能性があることから、金

属より剛性の高いセラミックスを挿むことで、測定精度の向上と冶具の保護するためである。図

3.8.56 に示すような中子をジルコニアの中央に設置できる専用の冶具(以降、治具 2とする)を

用い、上記(1)、(2)を達成した。(4)に関しては、実際に目視と後述するレーザー変位計のモニ

ターを確認しジルコニアを中央へ設置した。治具 2を用いて中子を中央に設置後、手動で 20 N

程度圧縮させつつ治具 2を除去し、除荷した後試験を開始する。 

 変位測定にはレーザー変位計（キーエンス TM-3000 シリーズ）を使用した。本装置は、投光部

から筒状の均一な平行光が測定対象物に照射され、測定対象物によって生じた影を受光部で撮像

し、設定した部分の寸法を測定する。出力データはオートグラフから得られた荷重と同時にパソ

コンへ出力される。サンプリング周期は 50ms とした。試料を設置後、測定箇所、測定モードを

決定した。測定領域、測定モードを図 3.8.57 に示す。図に示すように、本試験ではジルコニア

とジルコニア間の距離、即ち中子の高さ変化と、中子の直径変化を測定した。図中「外径」は測

定領域内の外径を測定し、その領域内における平均値や最小値、最大値を出力する（図

3.8.58(a)）。「段差」は 2ヶ所の高さの差（Y座標の差）を測定し、各測定領域内でピーク、ボ

トム、平均値を組み合わせて出力する（図 3.8.58(b)）。「外径」に関しては領域内の最大値を選

択した。また測定領域において、今回使用した圧縮試験機は上部冶具が下方へ変位することで試

料に荷重を加えるため、樽状に変形する中子の最大外径部は徐々に下方へ移動することから、測

定領域を試料の下方に設定した。 
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 試験機のクロスヘッド速度を 0.005mm/s とし、最大荷重 45kN までの範囲で圧縮試験を行っ

た。45kN はジルコニア及び試験機からくる制約である。図 3.8.59 に示すように、試験を通して

最大外径部における周方向ひずみ速度は 10-4～10-3s-1となる。一般的な中子拡管試験では RIA を

考慮した試験法であることから[3.8.57～3.8.64]、クロスヘッド速度は 1～100mm/s であり、被

覆管の周方向ひずみ速度は 0.1～1s-1である。本試験では通常運転時、異常過渡時における PCMI

の模擬を目的とし、より小さいひずみ速度である 10-3 s-1近傍を選択した。 

 新手法で作製した中子の形状変化をレーザー変位計で測定した結果を図 3.8.60 で示す。中子

のせん断変形が明らかで、上部ジルコニアは左にずれ、中子の中心軸線は試験機の加圧軸線から

ずれている。これは、旋盤による切削加工によって、中子の側面の硬さが不均一になったためで

あると考えられる。そこで表面の硬さを均一にするために、旋盤切削後に真空熱処理炉を用いて

熱処理を行った。熱処理を行う前に中子を 5%HCl-95%H2O に 20 秒ほど浸し表面洗浄を行った。一

般的な銅の再結晶温度は 473～523 K とされるため[3.8.71]、熱処理条件は 493K×20 時間とし、

真空度は 2.4×10-3Pa に保持した。熱処理を施した中子の圧縮試験における形状変化を図 3.8.61

に示す。中心軸線は試験機の加圧軸線からずれることなく軸方向に理想的に圧縮変形しているこ

とがわかる。以降、試験に使用する中子には全てこの熱処理を行った。 

 

3.8.2.2.3 改良中子を用いた A-EDC 試験 

 中子の圧縮試験で適切な中子作製方法を決定した後、A-EDC 試験を行った。試験の手順は以下

のような流れとなる。 

(1) 中子に摩擦低減スプレーを塗布する。 

(2) 中子、アルミナ、リング試料を試験機に設置する。 

(3) 中子を圧縮し、直径を増加させることでリング試料、中子間のギャップを埋め、両試料を固

定する。この際同時に中子高さ、リング試料最大外径に関する荷重-変位曲線を取得し、クロス

ヘッドは圧縮終了時から変化させない。 

(4) リング試料高さ中央面と中子高さ中央面が一致するように、リング試料位置を調整する。 

(5) 固定に要した荷重、変位状態から、試験を開始し、中子高さ、リング試料最大外径に関する

荷重-変位曲線を得る。 

(6) 解析する際、中子圧縮試験の荷重-変位曲線と、A-EDC 試験時の荷重-変位曲線の差分から、

リング試料の荷重-変位曲線を得る。 

 A-EDC 試験で用いるリング試料の作製方法を述べる。試験体系確立を目的とすることから知見

の十分な標準試料としてジルカロイ 4（以降、Zry-4）を使用した。試料は、外径 9.5 mm、内径

8.3 mm、管厚 0.6 mm の被覆管から、高さ 1mm のリング試料を加工した。 

 中子の側面の摩擦低減処理には住鉱潤滑剤製スミペースト BN スプレーを使用した。選択理由

として、(1)高温でも使用できる（1473 K まで）、(2)スプレーであるため、マスキングテープな

どを利用することで局所的な塗布が可能である、(3)粘度が高いため、試験中に垂れることがな

い、が挙げられる。塗布ムラが生じないように均一に延ばすことに注意する。 

 A-EDC 試験の際、被覆管内径と中子直径のギャップを無くすために予め僅かに中子圧縮を行

い、リング状試料を中子中央に設置する必要がある。図 3.8.62 に中子の圧縮試験を行った時の

荷重変位曲線の一部を示す。直径を 0.3 mm 増大させるのに必要な中子の変位は概ね 0.5mm と評
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価される。実際には中子高さ変位量が 0.53 mm 程度で良好な固定が確認された。この 0.53 mm の

変位から図 3.8.63 に示すように中子の中央位置を逆算し、図 3.8.64 に示す冶具を作製した。以

降、治具 3とする。 

 治具 2、3及び中子、リング試料を図 3.8.65 のように設置し、両試料が固定されるまで中子を

圧縮する。このときクロスヘッド速度、サンプリング周期共に中子のみの圧縮試験と同様に

0.005 mm/s、50 ms に設定した。また十分かつリングの弾性域内での固定を行うため、リング最

大外径を測定し、0.015mm となる際停止するように設定した。リング試料が中子に固定されてい

るのを確認した後、治具 2、3を取り外し、レーザー変形及び目視にてリング試料の位置が中子

の中心にあることを確認する。図 3.8.66 に示すように、aと b、cと dの距離が一致するように

適宜調整する。上記作業終了後、その時の中子の高さは後の解析時に使用するため記録した。 

 レーザー変位計による測定モード、測定箇所を図 3.8.67 に示す。中子の高さ変位とリング試

料の最大外径変位を測定した。クロスヘッド速度、サンプリング周期共に中子のみの圧縮試験と

同様に 0.005 mm/s、50 ms に設定し、リング試料が破断するまで行った。図 3.8.68 よりリング

試料の周方向ひずみ速度は 10-3～10-4 s-1と評価される。 

 

3.8.2.2.4 中子圧縮試験の再現性 

 従来法で作製した中子における圧縮試験によって得られた荷重－高さ変位曲線を図 3.8.69 に

示す。ここでは同様の圧縮試験を 5回行った。また図中、曲線に周期的な突起が見られるが、こ

れは中子の形状変化を調査した際に一旦クロスヘッドを停止させて形状測定を行った際に生じた

材料の応力緩和である。なお、途中でクロスヘッドを止めた場合と、止めずに連続で曲線を取得

した場合とで、得られる曲線に差異は生じないことは確認済である。ここから、従来法でも中子

圧縮試験は再現性の良い試験であることが分かる。 

 一方、新手法（ただし熱処理無し）で作製した中子における圧縮試験によって得られた荷重－

高さ変位曲線を図 3.8.70 に示す。ここでも、同様の試験を 5回行った。図 3.8.69 と図 3.8.70

を比較すると、明らかに新手法の中子の方が、より優れた再現性を示した。新手法と従来法それ

ぞれの高さ変位‐荷重曲線を併せて図 3.8.71 に示して比較する。変形初期において大きく異な

る曲線を描いており、新手法による中子の結果の方が従来法の結果より 25％ほど大きな降伏応

力をとっていることがわかる。これは旋盤の切削加工によって中子切削表面に加工硬化層が形成

されるためであると考えられる。 

 

3.8.2.2.5 中子熱処理の影響 

 新手法（熱処理無し）で作製した中子の圧縮試験における変形を評価するため、レーサー変位

計を用いて観察した様子を図 3.8.72 に示す。試験が進行するにつれ、上部ジルコニアは左にず

れ、中子の中心軸線は試験機の加圧軸線からずれていくことがわかる。この中子を用いて、A-

EDC 試験を行ったときの変形の様子を図 3.8.73 に示す。中子圧縮試験時と同様に上部ジルコニ

アは左にずれていき、リング試料の平行性が失われ、傾いていくのがわかる。このように中子の

アライメントが失われると、最大直径の測定値が正確に行われない。また、中子の膨張における

最大外径の領域からリング試料がずれてしまい、破断ひずみにも影響を与えることが考えられ

る。これら中子変形形状の原因として、旋盤による切削加工によって、中子の側面の硬さが不均
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一になったためであると考えられる。 

 そこで、表面の硬さを均一にするために、旋盤切削後に熱処理を施した。ここで、熱処理条件

は 473 K×8  hr、493 K×20 hr、523 K×1 hr の 3 条件とした。図 3.8.74 にそれぞれの従来法

と新手法、熱処理 3条件を施した中子における高さ変位‐荷重曲線を示す。図のように、熱処理

を施した中子 493 K×20 hr、523 K×1 hr の 2 条件は他の 3条件に比して変形挙動が異なること

がわかる。銅の一般的な再結晶温度はおおよそ 473～523 K とされ[3.8.71]、以上 2条件は全体

が均質に再結晶していると考えられる。 

 493 K×20 hr 熱処理条件の中子を用いて圧縮試験を実施し、変形形状をレーザー変位計で観

察した。図 3.8.75 に示す。未熱処理の中子圧縮試験の際に見られた上部ジルコニアの左方向へ

のずれは観察されなかった。熱処理によって中子全体が均質化され、硬さの不均一性が解消され

たためと考えられる。この中子を用いて A-EDC 試験を実施した。変形形状をレーザー変位計で観

察した様子を図 3.8.76 に示す。未熱処理の中子を使用した際に見られた上部ジルコニアの左方

向へのずれ及びリング試料の非平行性は観察されなかった。熱処理によって中子側面の硬さの不

均一性が解消されたと判断される。 
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3.8.2.3 周方向単純引張条件の確認 

 実験の体系を有限要素解析により再現させ、二次元軸対称モデルを用いて数値的解析を行った。

図 3.8.77（a）に本数値解析体系を示す。図中の面を対称軸で 360°回転させることで図 3.8.77

（b）の様に三次元モデルとして扱うことができ、計算量の大幅な減少が見込める。また、中子中

央面に関しては対称面として扱い、同様に計算量の減少を図った。数値解析後、被覆管の応力分

布と、図 3.8.78 に示すように、内径部（ID）、中間部（MD）、外径部（OD）の応力状態、ひずみ比

をそれぞれ求めた。 

 次に有限要素法による試料の応力分布における中子-被覆管間の摩擦の効果を調査した。図

3.8.79 に摩擦係数 0、1の場合の被覆管内の径方向（r）、周方向（θ）、軸方向（z）の応力分布を

示す。図中、真ん中の数字は中子の変位量を示している。径方向応力分布について、外壁部で応

力はほぼ 0で、内壁部で、-x 方向に応力が生じていることが分かった。また、摩擦係数が小さい

ほど、径方向に対して、その分布は均一な傾向を示した。図中、内壁の端部で応力が局所的に上

昇しているが、これはリング試料端部と中子の接触の不連続性に起因した応力集中である。 

 周方向分布に関しても摩擦係数が大きい場合、内壁部で応力が減少していることが確認された。

また、摩擦係数が小さいほど断面に比較的均一にフープ引張応力が生じることが確認された。 

 軸方向応力に関しては、摩擦係数が小さいと被覆管断面の全領域において殆ど作用せず、摩擦

係数が大きければ外壁面近傍で引張応力が、内壁面近傍で圧縮応力が生じるため、分布が複雑と

なることが分かった。 

 また、リング試料内部の軸方向(z)及びフープ方向(θ)の応力比とひずみ比をフープひずみに対

してプロットしたものを図 3.8.80 に示す。摩擦が小さい場合、変形開始直後より全箇所においてߪ௭ ⁄ఏߪ ௭ߝ、0~ ⁄ఏߝ ~ − 0.5の単軸引張状態となった。これに対し摩擦が大きい場合には内径部の応力
比、ひずみ比が共に大きく減じていることが分かった。これは中子との接触による拘束の影響で

あると考えられる。 
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3.8.2.4 周方向応力-周方向ひずみ曲線の取得 

 本研究グループは A-EDC 試験から得られた荷重変位曲線から周方向応力－周方向ひずみ曲線の

導出を試みてきた。被覆管は異方性を有する材料であり、かつ PCMI や内圧上昇に伴う周方向応

力が負荷されるため、周方向の機械的特性を得ることが重要であるが、管状試料において周方向

の応力－ひずみ曲線を得る手法は容易ではない。本研究グループはリング試料に付与された仕事

に着目し応力－ひずみ曲線を導出した。本稿では阿部が提案した導出方法について述べる。 

 

3.8.2.4.1 リング試料に負荷される仕事 

 図 3.8.81 に A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重変位曲線を示す。図中、拡大された領域におい

て、改良型 EDC 試験の荷重変位曲線を ଵ݂、中子圧縮試験を ଶ݂とすると、 ଵ݂ − ଶ݂の領域（黄色）
は、リング試料の変形に消費された仕事であると考えることができる。この仕事を用いてリング

試料に負荷された周方向応力を求める。 

 

 

3.8.2.4.2 立ち上がり点近傍の補正 

 最初の作業として、A-EDC 試験と中子圧縮試験結果の立ち上がり点近傍の誤差の補正を行う。

図 3.8.82 に A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重変位曲線を示す。図中、一見良い一致を示してい

るかのように見えるが、弾性領域を拡大すると試験開始直後の曲線は滑らかに立ち上がっている

ことが分かる(図 3.8.83)。弾性領域では一般的に直線的な挙動を示すが、実験体系では、試験

初期段階でジルコニアや冶具を挿むことによる設置状態での誤差や、中子作製段階で生じる誤

差、試験機に内包される誤差などが存在し、緩やかな立ち上がりになっている。そこで、弾性領

域中において最も接線角度が大きい領域と、同じ接線角度をもつ原点を通る直線が一致するよう

に、曲線を高さ変位方向に移動させ、誤差の補正を行った(図 3.8.84)。この時、中子圧縮試験

の接線角度が最大の時の傾きは 410 kN/mm で高さ変位方向に-0.02 mm 移動させた。同様に A-EDC

試験では傾きが 270 kN/mm、変位が-0.038 mm であった。この補正された荷重変位曲線を基準と

して更に中子圧縮試験の荷重変位曲線の補正を行った。 

 

3.8.2.4.3 両試料固定点近傍の補正 

 次に、リング試料と中子が接触し、両試料が固定される点近傍の補正を行う。拡大図を図

3.8.85 に示す。図から A-EDC 試験と中子圧縮試験では荷重方向に 150 N 程度の差が生じている

ことが分かる。この差を補正するため、中子圧縮試験の曲線を先ほど求めた最大接線角度方向へ

移動させ、一致させる操作を行った。具体的に、曲線を荷重方向に 165 N 変位させ、その後高さ

変位方向に(165 N) / (410 kN/mm) = 0.000402 mm だけ変位させた(図 3.8.86)。 

 

3.8.2.4.4 リング試料に負荷される周方向応力の導出 

 補正操作した後、 ଵ݂ − ଶ݂の領域を抽出したものが図 3.8.87 である。黄色の領域はプロットご
とに注目すると図 3.8.88 の様に台形の集合体として考えることでき、プロット間の仕事 Eは以

下の式で求められる。 



 

3.8-41 
 

ଵܨ)  + ଶ)2ܨ ∙ (ℎଶ − ℎଵ) =   ܧ
  (3.8.12) 

 

このプロット間にリング試料は周方向にひずみを受けており(図 3.8.89)、その時の受ける仕事

は図 3.8.90 の様に応力－ひずみ曲線下の面積に試料体積を乗じたものとなる。 

 

 σ ∙ ଶߝ) − (ଵߝ ∙ ܸ =  (3.8.13)       ܧ

式 5.2.1、5.2.2 からリング試料に負荷される周方向の応力は下式の様に求められる。 

 σ = ଵܨ) + (ଶܨ ∙ (ℎଶ − ℎଵ)2ܸ ∙ ଶߝ) − (ଵߝ      

  (3.8.14) 

 

3.8.2.4.5 誤差低減のためのデータ点選択 

 次にデータ点の選択法について述べる。選択時にレーザー変位計の精度を考慮する必要があ

る。図 3.8.91 にフープひずみの時間依存性の一部拡大図を示す。図のようにひずみ値(測定時は

外径)はレーザー変位計の読みが 1 μm 間隔であるため、段々と不連続的に増加していることが

分かる。ひずみ値がほぼ同等の領域においてデータ点は 5 - 10 点存在しており、サンプリング

数 50 ms である本実験においては約 0.25 - 0.5 s の間ひずみ値は変動しない。従って、データ

点間を細かく取得しすぎるとひずみ差ߝାଵ − の誤差が非常に大きくなることが予想される。即ߝ
ち、式 5.2.3 の応力が大きなばらつきを持つことが予想される。そこで本解析では試験初期と破

断近くで約 10 s 刻み、その他で約 40 s 刻みでデータを選択した。 

 

3.8.2.4.6 周方向応力－周方向ひずみ曲線の考察 

 以上の方法で導出した周方向応力－周方向ひずみ曲線を図 3.8.92 に示す。選択的にデータ点

をとっているため、本来応力－ひずみ曲線から得られる、耐力や最大引張強度などの機械強度が

正確に求められない。また、選択的にデータ点を取得しなかった場合の応力－ひずみ曲線を図

3.8.93 に示す。ひずみ差ߝାଵ − -の誤差が非常に大きく表れている。また他の原因として、Aߝ
EDC 試験と中子圧縮試験という 2つのステップサイズの異なる試験データを比較して導出してい

るため、レーザー変位計の測定誤差を増長させてしまう可能性が考えられる。 

 

3.8.2.4.7 周方向応力‐周方向ひずみ曲線の導出方法の改善 

 前述の通り、従来の導出方法では信頼性の高い機械強度は得ることができない。そこで、本研

究において導出方法の改善を行った。具体的には、荷重変位曲線を数式化することで、A-EDC 試

験と中子圧縮試験のステップサイズの統一を試みた。またߝାଵ − のひずみ差の値をデータごとߝ
に同一になるように補正を行った。 
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3.8.2.4.8 立ち上がり点近傍の補正 

 従来方法同様に立ち上がり点近傍の補正を行った。図 3.8.94 に示すように、より再現性の高

い中子を用いても、緩やかな立ち上がり方に変化はなかった。これは圧縮試験機に機械誤差の影

響が大きいためであると考えられる。従来法同様に弾性率にあたる傾きが原点を通るように高さ

変位を補正した。 

 

3.8.2.4.9 A-EDC 試験における高さ変位－直径変位曲線 

 次に、A-EDC 試験の高さ変位－直径変位曲線の数式化を行う。これにより、ߝାଵ − のひずみߝ
差の値をデータ点ごとに同一になるように補正をする。A-EDC 試験で得られた高さ変位－直径変

位曲線を図 3.8.95 に示す。図 3.8.96 のようにリング試料の直径が膨張し始める付近を拡大する

と、高さ変位約 0.53mm 以降、直径変位が増加していた。今回、高さ変位約 0.53mm のときにリン

グ試料と中子が接触し始めたと考え、以降リング試料が破断するまでのデータを取り扱う。高さ

変位約 0.53mm 以降の高さ変位－直径変位曲線を図 3.8.97 に示す。 

 

3.8.2.4.10 最小二乗近似法によるフィッティング 

 レーザー変位計は測定誤差を内包しており、取得されるデータを拡大すると、図 3.8.98 に示

すように滑らかではなく段差があることがわかる。本研究ではこのばらつきを解消し、応力－ひ

ずみ曲線の誤差を低減するため、最小二乗近似法を用いてデータの数式化を行った。このとき、

1次から 9次までの多項式の中から、最も相関係数が 1に近い値をとる式を選択した。 

 

3.8.2.4.11 A-EDC 試験における高さ変位－直径変位曲線のフィッティング 

 A-EDC 試験における高さ変位－直径変位曲線においては、以下のような 9次多項式を用いて数

式化を行った。ここで高さ変位はℎ、直径変位は݀とする。 
 ℎ = 0.562359398820083 + 2.3115141766074݀ + 0.845169219910761݀ଶ −23.2828779253616݀ଷ + 111.741446403471݀ସ − 281.701633844441݀ହ + 415.104058817038݀ −357.932132645134݀ + 167.099194037257଼݀ − 32.5874970803616݀ଽ    (3.8.15) 

 

このとき、相関係数は 0.999993303379603 であった。尚、本報告書では念のため有効数字を 16

桁までとったが、実質的には 5桁で十分であることを感度解析から得ている。以下の議論でも同

様である。実験値と数式値を図 3.8.99 に示す。実験値のばらつきを低減するように数式がひけ

ていることがわかる。ここで、式(5.3.1)は一例であり、当然ながら式は実験ごとによって異な

るのでその都度求めることに注意する。ߝାଵ − のばらつきを解消するため、この数式を用いてߝ
直径変位のデータ間隔が一定になるよう並び替えることが可能となる。このときの∆݀は
0.000152896193404868 であった。この間隔一定の直径変位のデータを式(4.3.1)に代入して得ら

れる高さ変位のデータを、ステップサイズを揃えるために使用する。 

 

3.8.2.4.12 A-EDC 試験における荷重－高さ変位曲線のフィッティング 

次に A-EDC 試験における荷重－高さ変位曲線についても同様に、最小二乗近似を用いてフィッテ
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ィングを行う。実験値の荷重－高さ変位曲線を図 3.8.100 に示す。リング試料の弾性域にあたる

領域が観察できる。そこでより精度良くフィッティングを行うために、3つの領域にわけて数式

化を行った。領域ごとに求めた 3つの数式݈ଵ、݈ଶ、݈ଷを以下に示す。ここで荷重は݈、高さ変位はℎとする。 
 ݈ଵ = −1568.12821014953 + 321.368189449737ℎ + 75919.0240611318ℎଶ 
   −364611.108979724ℎଷ + 682681.224706432ℎସ − 400765.907022763ℎହ 
   −418571.867978104ℎ + 705701.044343015ℎ 
   −281134.477099259ℎ଼(0.53 < ℎ < 0.7)     (3.8.16) 

 

 ݈ଶ = 15.0526084522276 − 144.292068212422ℎ + 831.144542102621ℎଶ 
   −2021.56314167814ℎଷ + 2725.21657043852ℎସ − 2184.51338194942ℎହ 
   + 1038.39297669253ℎ − 270.704472728725ℎ 
   +29.8469342286619ℎ଼ (0.6 < ℎ < 1.55) (3.8.17) 

 

 ݈ଷ = 332.64421944496 − 873.811796172472ℎ + 636.675133776585ℎଶ 
   +488.683439915894ℎଷ − 1159.7199151451ℎସ + 870.417676387211ℎହ 
   −336.564029927805ℎ + 67.7192185149778ℎ 
   −5.63621767968821ℎ଼ (1.39 < ℎ < 2.34)     (3.8.18) 

 

ここで相関係数はそれぞれ 0.999960629155388、0.999996452426646、0.999997643655121 となっ

た。݈ଵと݈ଶ、݈ଶと݈ଷを連続的につなぐため、ௗభௗ = ௗమௗ (0.6 < ℎ < 0.7)となるようなℎを求める。ここ
では、ℎ = 0.620734481637959、0.657899173832406、0.693602930815837のときௗభௗ = ௗమௗとな
った。このうち、ℎ = 0.620734481637959のとき݈ଵと݈ଶの差が最も小さくなった。同様に݈ଶと݈ଷに
ついて考える。ௗమௗ = ௗయௗ (1.39 < ℎ < 1.55)となるのは、ℎ = 1.47363872082973のときのみであっ
た。よって、 

 ݈ଵの領域は0.53 < ℎ ≤ 0.620734481637959、 
 ݈ଶは0.620734481637959 ≤ ℎ ≤ 1.47363872082973、 
 ݈ଷは1.47363872082973 ≤ ℎ < 2.34 
として数式化し、ℎ = 0.620734481637959、1.47363872082973の 2点をデータ点に加えること
で連続した数式とした。また式(5.3.1)を用いて、ℎ = 0.620734481637959、1.47363872082973
のときの直径変位݀を求める。このときそれぞれ݀ = 0.035518902588389、0.507156673523927
であった。それぞれ、区間の左右で曲線と微分係数が等しく連続であることを確認した。 

 

 

3.8.2.4.13 中子圧縮試験における荷重－高さ変位曲線のフィッティング 

中子圧縮試験においても同様に、荷重－高さ変位曲線のフィッティングを行う。実験値の荷重－
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高さ変位曲線を図 3.8.101 に示す。このうち、リング試料の固定される高さ変位からリング試料

が破断するまでの高さ変位間を取り出し、A-EDC 試験と同様、最小二乗近似を用いてフィッティ

ングを行った。ここで高さ変位の領域は、0.53 < ℎ < 2.34とした。式は以下のようになった。 
 

 ݈ = 1.61060200460545 + 67.4872352225328ℎ − 164.09008062753ℎଶ 
   +249.903294755541ℎଷ − 235.579311884828ℎସ + 139.114943341647ℎହ 
   − 50.1021849620466ℎ + 10.0683750064318ℎ 
   − 0.865441277307486ℎ଼(0.53 < ℎ < 2.34)  (3.8.19) 

このとき相関係数は 0.999998797457097 であった。 

 

3.8.2.4.11 両試料固定点近傍の補正 

 リング試料と中子が固定される点近傍の補正を行う。A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重－高さ

変位曲線結果を比較して図 3.8.102 に示す。両結果とも、前述の数式化を行ったものである。両

試料固定点近傍では荷重方向にわずかに差があった。これは、リング試料を中子に固定するため

に冶具を使用する際に、冶具によって中子が拘束され、わずかではあるが A-EDC 試験の方がより

荷重がかかるためと考えられる。この差の補正を行った。ここで、中子圧縮試験における弾性率

は 188.906089576126 kN/mm であった。また、A-EDC 試験データの最初の点は 

 (ℎଵ, ݈ଵ) = (0.538544492209476, 14.9556382461014) 
であった。ここで図 3.8.103 のように(ℎଵ, ݈ଵ)を通るような傾き 188.906089576126 の直線と式
(5.3.5)の交点を求め、 

 (ℎଶ, ݈ଶ) = (0.537616822429906, 14.7803988270317) 
であった。中子圧縮試験のデータを弾性率の傾きにそって補正するため、高さ変位方向に

+0.000927669779568929 mm、荷重方向に+0.175239419069667 補正した。補正後の荷重－高さ変

位曲線結果を比較して図 3.8.104 に示す。またこの補正によって、中子圧縮試験の荷重－高さ変

位曲線の数式は式(5.3.5)から以下のように書き換えられる。 

 

 ݈ = 1.78584142367512 + 67.4872352225328(ℎ + 0.000927669779568929) 
  −164.09008062753(ℎ − 0.000927669779568929)ଶ 
  +249.903294755541(ℎ − 0.000927669779568929)ଷ 
  −235.579311884828(ℎ − 0.000927669779568929)ସ 
  +139.114943341647(ℎ − 0.000927669779568929)ହ 
  −50.1021849620466(ℎ − 0.000927669779568929) 
  +10.0683750064318(ℎ − 0.000927669779568929) 
  −0.865441277307486(ℎ − 0.000927669779568929)଼ 
                       (for 0.53 < ℎ < 2.34) (3.8.20) 

 

3.8.2.4.12 ステップサイズの統一 

従来方法のように荷重－高さ変位曲線において、単純に A-EDC 試験結果から中子圧縮試験の差分

をとると、統一された高さ変位における差分ではないため正確とはいえない。また、A-EDC 試験
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はリング試料によって中子が拘束されるため、時間に対する高さ変位の変化は中子圧縮試験に比

べてわずかではあるが小さくなる。つまり両試験では高さ変位の∆ℎの時間変化も異なっている。 
そこで、以上のフィッティングを用いて、A-EDC 試験と中子圧縮試験のステップサイズを統一し

て差分を求めた。ここでは高さ変位は A-EDC 試験のものとした。図 3.8.105 に示す。従来法にお

いて見られたデータの段差、ばらつきがほとんど見られないことがわかる。従来方法と同様にこ

の面積を積分して求め、リング試料に負荷された仕事とする。 

 

3.8.2.4.13 周方向応力－ひずみ曲線の導出 

以上補正した高さ変位、直径変位、仕事から式(5.2.3)を用いて周方向に負荷された応力を求め

る。図 3.8.106 に求めた周方向応力－周方向ひずみ曲線を示す。ここで、ひずみは直径変位をリ

ングの外径 9.5 mm で除したものである。従来の周方向応力－周方向ひずみ曲線はばらつきが大

きく、連続的ではなかったのに対し、本手法では破断に至る大変形域まで連続的に描くことに成

功した。これにより、従来方法では行うことができなかった、機械強度の導出及び評価を行うこ

とが可能となった。 
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3.8.2.5 フィッティングの考察 

 本項では今回行ったフィッティングの妥当性について考察する。 

 

・A-EDC 試験における荷重－高さ変位曲線の近似式本数 

 前項では A-EDC 試験における荷重－高さ変位曲線において 3本の近似曲線を連続させることで

数式化を行った。この本数を決定するために近似曲線を 1～4本に変えて計算を行った（順に、

近似 1～4とする）。図 3.8.107 に荷重－高さ変位曲線の実験値との比較を示す。一見どれも良い

一致を示しているように見えるが、弾性領域近傍で近似 1と 2は実験値からの誤差が大きいこと

がわかった。次に、これらの近似曲線を用いて周方向応力－周方向ひずみ曲線を求めた結果を図

3.8.108 に示す。荷重－高さ変位曲線でみられた傾向と同じく、弾性領域及び降伏近傍で近似 1

と 2は、3と 4に比べ大きく異なる曲線となった。また近似 3と 4は非常に良い一致を示した。

ここで、周方向応力－周方向ひずみ曲線から得られた機械強度をそれぞれ表 3.8.2 に示す。機械

強度を比較しても、近似 3と 4は非常に良い一致を示し、近似 1と 2は数値を高く見積もってい

ることがわかった。よって、近似 1と 2では十分な近似が行えていないとし、近似曲線 3本で十

分であると決定した。 

 

・中子圧縮試験における荷重－高さ変位曲線の近似式本数 

 次に中子圧縮試験における荷重－高さ変位曲線の近似式本数について考察する。今回荷重－高

さ変位曲線を 1本で近似（近似 1とする）、高さ変位約 0.7 で区切り 2本で近似（近似 2）、高さ

変位約 1.4 で区切り 2本で近似（近似 3）したものを比較した。ここで、近似 2の区切りは A-

EDC 試験結果における弾性域にあたる部分をよく近似するために高さ変位 0.7 を選択した。計算

の結果ℎ = 0.651011198395453のとき連続となる。また、近似 3は0.53 < ℎ < 2.34の計算領域に
おいておおよそ半分で区切るために高さ変位 1.4 を選択した。結果、ℎ = 1.41069397042093の
とき連続となることが分かった。 

 図 3.8.109 に荷重－高さ変位曲線の実験値との比較を示す。今回近似 1～3とも非常に良い一

致を示し、グラフからは有意な違いを見出せなかった。次に、これらの近似曲線を用いて周方向

応力－周方向ひずみ曲線を求めた結果を図 3.8.110 に示す。降伏近傍でそれぞれわずかに異なる

曲線を描くものの有意な差は見られなかった。ここで、周方向応力－周方向ひずみ曲線から得ら

れた機械強度をそれぞれ表 3.8.3 に示す。近似による誤差は限りなく小さいことがわかる。よっ

て本研究では、中子圧縮試験結果においては、近似曲線は 1本で十分であると決定した。 
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3.8.2.6 考察 

3.8.2.6.1 A-EDC 試験の適用性 

 摩擦低減により破断ひずみ値が減少した。摩擦が小さい場合、リング試料は軸方向に非拘束で

あり、軸方向応力が生じない。そのため、一旦くびれが発生すると応力が集中し易く破断に至る。

一方、摩擦が大きい場合、内壁は摩擦により拘束され外壁では引張応力が生じているため、軸方

向に変形が拘束される。従ってくびれが生じにくい分、破断ひずみ値が上昇したと考えられる。

但し、変形により軸方向拘束力が減少するため、同様にくびれが生じ、破断に至った。また、複

数のくびれが発生したが、これは図 3.8.111 のように中子と管内壁の接触が非均一となる可能性

があり、その場合には被覆管と中子の間には摩擦の強い部分と弱い部分が混在することから、変

形の集中の度合いに差が出ると考えられる。 

 次に、従来型 EDC 試験との比較を行う。改良型に関してはリング幅 1 mm、摩擦係数 µ = 0.05 で

議論する。変形法について、改良型では中子の不均一な変形によりくびれを複数発生したが、従

来型においても多数のせん断帯が観察されていることから、両試験ともに破断フープひずみ値を

過多に評価している可能性がある。機械的特性に関して、改良型は誤差が小さく、安定したひず

み値を与えたが、従来型は破断ひずみ値が約 0.55 から 0.75 に分布した[3.8.47]。しかし、ひず

み速度が異なるため単純な比較は行えない。破断面に関して、改良型はカップアンドコーン型破

壊を示したが、従来型では管厚方向に 45°傾いた破断形態[3.8.56]を示し、明確な差が確認され

た。応力状態、ひずみ比に関しては両試験共に図 3.8.112 に示すように単軸引張状態を示すが、

改良型の方がより安定した単軸引張状態を示した。 

 従来型、改良型 EDC 試験は実機条件の応力状態と大きく異なる。Leclercq ら[3.8.56]は

Yungchang ら[3.8.42]の実験データ(図 3.8.113)からひずみ比に着目し、単軸引張状態の破断ひず

み値に補正を加え、RIA 時の応力状態での破断ひずみ値の導出を試みた。各水素量における破断相

当ひずみ値において、各応力状態の値の相関を取り、近似曲線を示したものが図 3.8.114 である。

例として、単軸引張から等二軸引張へ破断相当ひずみを補正した場合、以下の式で表せる。 

̅௧ௗߝ  = 0.602 (ܪ0.0007−)ݔ݁ は水素量(ppm)を示す。この補正式を導出した実験における単軸引張状態の破断相当ひずみは単ܪ ̅௫    (3.8.21)ߝ
純な引張試験で得られたことから、安定した単軸引張状態であることが考えられる。従来の試験

法において、試料体積が小さく、かつ、フープ方向への応力を生じさせる簡便な手法としてリン

グ引張試験が頻繁に扱われてきたが、同試験は応力状態、ひずみ比共に単軸引張応力下と大きく

異なることが報告されている[3.8.49]。また、改良型 EDC 試験においても、摩擦低減を行ってい

ない場合には応力状態、ひずみ比が内壁部、外壁部で大きく異なるため、安定した単純引張状態

であるとはいえない。一方、摩擦低減処理を改良型 EDC 試験では、応力状態、ひずみ比はそれぞ

れ約 0、-0.5 とほぼ単軸引張状態を示し、また、安定した挙動を示した。従って、上記補正を適

用する上で、摩擦低減を行った改良型 EDC 試験はかなり有利な試験法であるといえる。 

 次に実機環境下への適用法について提案を行う。図 3.8.115 は図 3.8.113 を模式的に示したも

のである。図中、青い線は単軸引張状態を示し、赤い線は等二軸引張状態を示す。今、RIA 時にお

ける破断相当ひずみをߝோூതതതതതとし、等二軸引張状態であると仮定する。等二軸引張状態であるߝோூതതതതതは
式 3.8.1 から以下の様に単軸引張状態へ変換できる。 

,ோூതതതതതതതതതതߝ  = ଵ  ோூതതതതത  （3.8.22）ߝ
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また、同様に安定した単軸引張状態を示す摩擦低減処理をした改良型 EDC 試験で得られた破断相

当ひずみ(ߝாതതതതതത ) はߝ,ோூതതതതതതതതതതと以下の式のような関係を持つ。 
ாതതതതതതߝ  =  ,ோூതതതതതതതതതത   （3.8.23）ߝ݇

改良型 EDC 試験による破断相当ひずみは式 3.8.1 を用いることで等二軸引張状態での破断相当ひ

ずみߝ,ாതതതതതതതതതതതへ変換できる。更に式 3.8.2、3 を利用して整理すると以下の式で表される。 
,ாതതതതതതതതതതതߝ  = = ாതതതതതതߝ݂ ,ோூതതതതതതതതതതߝ݂݇ =  ோூതതതതത  (3.8.24)ߝ݇

上式と、最初に定義したߝோூതതതതതとの関係性は以下のように表される。 
ோூതതതതതߝ  = ଵ  ,ாതതതതതതതതതതത  (3.8.25)ߝ

式 3.8.5 を用いて整理を行えば、改良型 EDC 試験の破断相当ひずみは以下の式を用いることで実

機環境下での破断相当ひずみ値を得ることができる。 

ோூതതതതതߝ  =   ாതതതതതത                                       (3.8.26)ߝ

 

3.8.2.6.1 A-EDC 試験の再現性の考察 

 本稿では、5.3 項で述べた方法を用いて、周方向応力－周方向ひずみ曲線を導出した結果を示

す。リング試料は Zry-4 まま材、中子試料は旋盤切削後 493 K×20 hr 熱処理を施した試料を使

用した。A-EDC 試験を 5回実施し、その再現性を評価した。図 3.8.116 にそれぞれの周方向応力

－周方向ひずみ曲線を示す。また、試験ごとのばらつきを評価するため、ヤング率、0.2%耐力、

最大引張強度、全伸びの 4つの機械強度の値をそれぞれプロットしたものを図 3.8.117～図

3.8.120 に示す。また平均値、標準偏差、変動係数を求め表 3.8.4 に示す。 

 

 試験の再現性を評価するのに一般的に使用するヤング率について考えると、平均値から最もず

れが大きい Test 1 のデータにおいても、6.5 %程度となり、許容しうる範囲で収まっていること

がわかった。またそれぞれの変動係数で比較を行うと、破断ひずみにおいて突出して高い値を示

していることがわかる。これはリング試料に管軸方向のくびれが複数発生し、くびれの数が試験

ごとに異なるためである。ここでくびれの数は、レーザー顕微鏡で観察しうる管軸方向のへこみ

と定義した。レーザー変位計で観察したくびれの様子を図 3.8.121、図 3.8.122 に示す。試験ご

とのくびれの数と周方向破断ひずみを表 3.8.5 に示す。このうち、くびれの数と周方向破断ひず

みは相関性を示した（図 3.8.123）。くびれの数は試験ごとにばらつきが大きく、なおかつ試験

前に予想することも不可能である。そのため、他の機械強度に比べると、破断ひずみのばらつき

は多少大きくなると考えられる。 

 

 次に破断後リング試料の高さ変化（軸方向破断ひずみ）を測定し、軸方向及び周方向破断ひず

みから、実験的にひずみ比を算出した。表 3.8.6 に示す。ここで軸方向破断ひずみは試料のくび

れ以外の 5箇所を測定した平均値としている。いずれの試験においても、理論的な単軸引張条件

であるひずみ比-0.5 からはずれている。ここで、ひずみ比のずれの関係性を考察するために、

軸方向破断ひずみの理論値を算出した。理論値は周方向破断ひずみとひずみ比-0.5 の積とし

た。表 3.8.7 に示す。試験ごとの軸方向破断ひずみにおける理論値と実験値を図 3.8.124 に示

す。いずれの試験においても実験値は理論値を下回っている。これは、軸方向にくびれが複数発
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生するためであると考えられる。くびれが発生すると軸方向のひずみはくびれ部分に集中し、く

びれ部分以外の圧縮は進行しないため、今回測定した軸方向破断ひずみは理論値を下回ったと考

えられる。くびれ分を考慮すると、実験的にも A-EDC 試験は周方向単軸引張条件をおおよそ満足

すると考えられる。次に理論値のずれとくびれの関係を図 3.8.125 に示す。図のように、くびれ

の数からは有意な差が見られなかった。これはくびれそれぞれ軸方向の高さや周方向の大きさが

異なるため、ずれはくびれの数そのものには依存しないと考えられる。 

 

3.8.2.6.2 他試験との比較 

 本試験結果において、Zry-4 試料の周方向における機械強度は平均値として、ヤング率は 101 

GPa、0.2%耐力は 820.3 MPa、最大引張強度は 1021 MPa、破断ひずみは 0.116 と求めることがで

きた。ここで、過去に行われてきた周方向応力負荷試験[3.8.52, 3.8.55, 3.8.72～3.8.75]と比

較し、A-EDC 試験の考察を行う。試験ごとの機械強度、条件を表 3.8.8 にまとめた。まず、必要

な機械強度を全て算出できる試験が少ない。周方向応力－周方向ひずみ曲線の導出方法が確立さ

れた A-EDC 試験はこの面において有利な試験である。また試験ごとに機械強度のばらつきが大き

い。これは試験における応力状態、ひずみ速度等の違いによる影響が大きいと考えられる。ここ

では試験の比較を行うために破断ひずみに着目する。破断ひずみは一般的にひずみ速度依存性が

ある。しかし室温において Zry-4 周方向破断ひずみは、ひずみ速度 10-3の試験と 102の試験とで

は 10%程度しか低下しないとされる[3.8.48]。また、試験における応力状態の違いが破断ひずみ

に影響を与えることもわかっている[3.8.42, 3.8.76]。そこで、ひずみ速度の影響を除外した上

で、破断ひずみと応力状態の関係を調査した。今回計算を行った 5種類の試験と結果を表 3.8.9

にまとめる。ここで破断ひずみはひずみ速度の常用対数に依存するとした（図 3.8.126）。ここ

で近似式の傾きは-0.004 であった。またバースト試験[3.8.52]に関しては、ひずみ速度が不明

であるため、S.K. Kim らの試験[3.8.74]を参考にひずみ速度 1とした。またリング圧縮試験は

破断時においては平面ひずみ引張条件とは大きく異なるため今回は除外して考えた。ここでひず

み速度は 0.01 として算出した。また Yunchang ら[2.49]は Zry-2 の板材について図 3.8.127 のよ

うに破断ひずみのプロットを行っているが、本試験でも比較を行うため、軸方向破断ひずみを周

方向破断ひずみとひずみ比の積として算出した。周方向破断ひずみと軸方向破断ひずみの関係を

図 3.8.128 のように示す。Yunchang らと同様に本結果においても指数近似を示すことがわかっ

た。また近似 20 式は以下となる（図 3.8.129）。 

 

ఏߝ  = 0.088440956122558 ∙  (3.8.27)      (௭ߝ5.14295056652857−) ݔ݁

 

式(3.8.27)を用いて、等二軸引張条件における破断ひずみを求めると、ߝఏ =0.063726137101947 と算出できる。 
ここで、Leclerc ら[3.8.56]はひずみ比に着目し、単軸引張状態から得られた破断ひずみ値に補

正を加えることで、等二軸引張条件における破断ひずみ値を算出する数式の導出を行っている。 

 

単軸引張→等二軸引張 
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ఌതห್ఌതหೠ = 0.602    (3.8.28)                     (ܪ0.0007−)ݔ݁

ここで、ߝ̅หは等二軸引張時の破断相当ひずみ値、ߝ̅ห௨௧は単軸引張の破断相当ひずみ値、Hは
水素量（ppm）を表す。この式に A-EDC 試験から得られた破断ひずみを代入すると、ߝ̅ห =0.065となる。上記式(3.8.27)から求めた等二軸引張条件における破断ひずみとほぼ一致する。
このことからも、A-EDC 試験が周方向における単軸引張条件を満足していることが実験的にわか

った。 
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3.8.2.7 結論 

3.8.2.7.1 最適条件 

 実機被覆管の PCMI による応力分布を適切に表現し、かつ照射試料への適応を見越した試料体積

の減少を図った改良型 EDC 試験法の開発を行い、以下の成果と知見を得た。 

・改良型における最適な条件を決定した。それは中子 Cu、リング幅 1、2 mm とした時であった。 

・Cu 中子、リング幅 1mm において、中子-被覆管間の摩擦係数が小さい時、試料中には比較的均一

な応力分布が表れ、その応力状態は従来型よりも安定した単軸引張状態を示した。 

・改良型から得られたひずみ値から、実炉環境へ適用させるための補正手法を提案した。 

 本研究では新しい試験法の最適な試験条件の決定と、その時の試験体系の詳細な把握を行った。

その中で新たな問題が生じることもあり、今後も試験条件ごとに問題が生じる可能性も考えられ

る。また、得られた結果を正確に把握し、実炉環境との対応を取ることも重要である。そこで、

以下の 3点を重視することで、より発展的な試験法の開発を行うことが可能になると考えられる。 

・新しい条件での試験 

本研究では材料は Zry-4 の無垢材に対し、室温で試験を行った。従って、試験片材料や試験温度、

試料の水素吸収量、腐食量、照射量ごとに本試験体系がどのような挙動を示すかを明らかにする

必要がある。それらを評価することで本試験法の有効な範囲を正確に見定める必要がある。 

・問題点の解決 

本研究においてもくびれが複数生じるといった問題が生じているが、同様に新しい条件での試験

を行えば再び問題が生じることが考えられる。これら問題点を解決することでより発展した試験

法となると考えられる。 

・実炉環境への適応法 

本試験法の応力状態、ひずみ比は単軸引張状態を示しているため、実炉環境下への適応を考える

と、厳密な補正が必要になると考えられる。例えば、本論文で紹介した補正手法だが、Yunchang

と Koss ら[3.8.42]が行った実験は水素を均一に吸収させた試料に対する破断相当ひずみについ

て述べているが、実炉環境下では水素化物は不均一に分布し、場合によっては径方向へ配向して

いることもある。また、被覆管表面は酸化膜や水素化リム組織などの脆い層で覆われており、

Yunchang と Koss らの実験結果だけでは補正は不十分である。従って、更なる文献調査を行い、補

正手法の提案を行う必要がある。 

 

3.8.2.7.2 周方向応力－周方向応力ひずみ曲線の導出 

 周方向応力－周方向応力ひずみ曲線の導出方法を確立するため、中子作製方法の改善と、デー

タフィッティングを行った。 

中子として、市販の銅棒を使用するよりも、径を切削したものの方が試験再現性はより高いもの

の、A-EDC 試験においてはリング試料の平行性が失われ、再現性が損なわれることがわかった。

これは表面硬さのばらつきによるものであると考えられる。径を切削した後に熱処理を施した中

子は試験再現性及び A-EDC 試験におけるリング試料の平行性が非常に高いことがわかった。その

中でも、熱処理条件 593 K×20 hr の中子は、完全に均質化されており、本試験において十分で

あるとした。 
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 中子圧縮試験と A-EDC 試験の荷重－高さ変位曲線を比較することで、周方向応力－周方向応力

ひずみ曲線を導出する手法を提案した。この際、データをフィッティングすることで測定誤差の

低減及びステップサイズの統一を図った。中子圧縮試験における荷重－高さ変位曲線の近似式は

1本、A-EDC 試験の荷重－高さ変位曲線は 3本を連続させてフィッティングすることが十分だと

決定した。 

 以上の改良を行ったことで、破断に至る大変形域まで連続した周方向応力－周方向応力ひずみ

曲線の導出に成功した。 

 

3.8.2.7.3 A-EDC 試験の再現性 

 A-EDC 試験を 5回実施し、それぞれ周方向応力－周方向応力ひずみ曲線を導出した。ヤング率

の平均値は 101 GPa、標準偏差は 4.77 となり、非常にばらつきは小さかった。この結果から、

A-EDC 試験は十分に再現性の高い試験であることがわかった。 

 

3.8.2.7.4 A-EDC 試験の実験的に求められる応力状態 

 Zry-4 の周方向における機械強度は、ヤング率は 101 GPa、0.2%耐力は 820.3 MPa、最大引張

強度は 1021 MPa、破断ひずみは 0.116 と求めることができた。このうち破断ひずみに着目し、

A-EDC 試験と他の周方向応力負荷試験における周方向破断ひずみ値をプロットすると、軸方向破

断ひずみ値に指数近似することがわかった。ここから、Zry-4 の等二軸引張条件における破断ひ

ずみ相当値は約 0.064 と算出できた。また Leclercq らの式に A-EDC 試験で得られた周方向破断

ひずみ値を代入すると、0.065 と算出できた。これは先に求めた値とほぼ同じであり、A-EDC 試

験が周方向における単軸引張条件を満足していることを実験的にも確認できた。 
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3.8.2.8 今後の展望 

3.8.2.8.1 A-EDC 試験の他材料への適用 

 今回は標準試料として Zry-4 を用いて実験を行ったが、周方向単軸引張条件を満足する A-EDC

試験を用いれば、あらゆるリング状試料に対して周方向の機械的特性を調査でき、一般的な軸方

向引張機械試験との比較も可能である。燃料被覆管分野においては特に今後は、Zry-4 水素化

材、照射材、他 Zr 合金材料への試験適用及び機械的特性評価が期待される。また他分野におい

ても、管状材料は成形の際に必ず集合組織が形成されるため、周方向の機械的特性を調査する際

に A-EDC 試験は非常に有用である。 

 

3.8.2.8.2 高温環境における A-EDC 試験方法の確立 

 従来の EDC 試験と比較したときに、A-EDC 試験の大きなメリットの一つに、高温環境での試験

も可能であるということが挙げられる。高温環境における周方向の機械的特性を調査するため

に、A-EDC 試験による高温試験の確立は非常に期待される。しかし課題が多く残るのが現状であ

る。例えば、高温での中子試料の軟化が挙げられる。室温で Zry-4 リング試料に対して周方向単

軸引張条件を満たしていた銅中子でも、高温では再調査を行う必要が出てくる。中子試料の硬度

が低いと、試験中にリング試料が中子に食い込んでしまい、単軸引張条件を満足しなくなる可能

性があるからである。 

 

3.8.2.8.3 くびれの調査 

破断後のリング試料からは管軸方向に複数のくびれが観察され、その数は試験ごとに非常にばら

つきが大きかった。そこで、試料のくびれの発生及び進展、割れを周方向応力－周方向ひずみ曲

線と比較して、リング状試料及び管状試料におけるくびれの発生及び進展のメカニズムを調査す

る必要がある。 
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図 3.8.41 各材料の高さ 8 mm の試料における荷重-変位曲線 

 

 

 
 

図 3.8.42 各材質、中子高さにおける変形後の外観 
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図 3.8.43 各材質の荷重-直径変位曲線 

 

 

 

 

 

 
図 3.8.44 破断部近傍の SEM 像 
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図 3.8.45 改良 EDC 試験における被覆管、中子の変形形状 

（実線：改良 EDC 試験、点線：中子のみ圧縮試験、横軸は高さに相当する) 

 

 

 

図 3.8.46 摩擦低減処理時、未処理時における Cu_1 mm の荷重変位曲線 

（図中、×印は試料の破断を示す。赤×：摩擦低減処理した試料、黒×：未処理の試料の破断） 
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図 3.8.47 くびれ数の破断フープひずみ依存性 

 

 

図 3.8.48 摩擦低減処理時と未処理時の破断部 径方向、周方向からの SEM 像 
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図 3.8.49 摩擦低減処理時の破断部 軸方向からの SEM 像 

 

 

 

図 3.8.50 従来手法の中子作製手順 
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図 3.8.51 従来手法で作製した中子側面 

 

 

 

図 3.8.52 新手法の中子製作手順 
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図 3.8.53 新手法で作製した中子側面 

 

 

 

 
 

図 3.8.54 中子圧縮試験炉内外観及び試験体系 

 

 

  



3.8-61 
 

 

 
図 3.8.55 圧縮試験機の加圧版に用いられる球座の例 

 

 

 

図 3.8.56 冶具 2 

 

 

 
 

図 3.8.57 測定領域とモード 
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(a) 

(b) 

 

図 3.8.58 測定モードの概要 (a)外径 (b)段差[4.4] 

 

 
図 3.8.59 中子圧縮試験最大外径部における周方向ひずみ速度  
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図 3.8.60 新手法で作製した中子の形状変化 

 

 

図 3.8.61 熱処理を施した中子の形状変化 

 

 
図 3.8.62 銅中子の荷重変位曲線一部  
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図 3.8.63 試料固定方法の模式図 

 

 

 
図 3.8.64 リング試料固定位置を調整する冶具 3 

 

 

図 3.8.65 リング試料設置の様子 
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図 3.8.66 レーザー変位計モニター図 

 

 

 

 
図 3.8.67 A-EDC 試験における測定領域とモード 
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図 3.8.68 A-EDC 試験最大外径部における周方向ひずみ速度 

 

 

 

図 3.8.69 従来手法で作製した中子圧縮試験結果（N=5） 
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図 3.8.70 新手法で作製した中子圧縮試験結果（N=5） 

 

 

 

図 3.8.71 作製方法の違う中子圧縮試験結果の比較  
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図 3.8.72 新手法で作製した中子の形状変化 

 

 

図 3.8.73 新手法で作製した中子を用いた A-EDC 試験 

 

 

図 3.8.74 作製方法の異なる中子の圧縮試験結果比較  
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図 3.8.75 熱処理を施した中子の変形形状 

 

 
図 3.8.76 熱処理を施した中子を用いた A-EDC 試験 

 

 

 

 

図 3.8.77 数値解析モデル、（a）二次元軸対称モデル、（b）回転モデル 
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図 3.8.78 測定箇所 

 

 

 

図 3.8.79 リング試料断面部の各方向の応力分布。中子と管の摩擦係数 0と 1の場合。 
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図 3.8.80 応力状態、ひずみ比に及ぼす摩擦の効果 

 

 

 
図 3.8.81 A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重－高さ変位曲線比較 
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図 3.8.82 補正前の荷重－高さ変位曲線 

 

 

 
図 3.8.83 補正前の荷重－高さ変位曲線立ち上がり点近傍 
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図 3.8.84 補正後の荷重－高さ変位曲線立ち上がり点近傍 

 

 

 
図 3.8.85 補正前の両試料固定点近傍 
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図 3.8.86 補正後の両試料固定点近傍 

 

 

 

図 3.8.87 荷重－高さ変位曲線から抽出した仕事  
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図 3.8.88 仕事の計算手法 

 

 

図 3.8.89 あるプロット間の高さ変位と周方向ひずみの関係  
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図 3.8.90 応力－ひずみ曲線中の仕事計算手法 

 

 
図 3.8.91 レーザー変位計による測定誤差 

  



3.8-77 
 

 

図 3.8.92 周方向応力－周方向ひずみ曲線 

 

 

図 3.8.93 周方向応力－周方向ひずみ曲線（データ非選択） 
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図 3.8.94 立ち上がり点近傍補正 

 

 

図 3.8.95 A-EDC 試験における高さ変位－直径変位曲線  
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図 3.8.96 直径変位増加始点近傍 

 

 

図 3.8.97 A-EDC 試験における高さ変位－直径変位曲線（リング試料固定から破断まで） 
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図 3.8.98 レーザー変形による測定誤差のデータへの影響 

 

 

 

 
 

図 3.8.99 近似曲線による補正 
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図 3.8.100 A-EDC 試験における荷重－高さ変位曲線 

 

 

図 3.8.101 中子圧縮試験における荷重－高さ変位曲線  
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図 3.8.102 A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重－高さ変位曲線比較 

 

 

図 3.8.103 両試料固定点近傍の補正方法 
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図 3.8.104 A-EDC 試験と中子圧縮試験の荷重－高さ変位曲線比較（補正後） 

 

 

 

図 3.8.105 荷重－高さ変位曲線から抽出した仕事  
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図 3.8.106 新手法で導出した周方向応力－周方向ひずみ曲線 

 

 

図 3.8.107 A-EDC 荷重－高さ変位曲線近似の比較 
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図 3.8.108 A-EDC 近似による周方向応力－周方向ひずみ曲線比較 

 

 

 

 

表 3.8.2 A-EDC 近似による機械強度比較  
ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度

[GPa] 

近似 1 123.5 900.0 1084.1 

近似 2 115.3 878.3 1065.2 

近似 3 107.7 876.1 1055.4 

近似 4 108.0 877.8 1057.5 
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図 3.8.109 中子圧縮試験荷重－高さ変位曲線近似の比較 

 

 

図 3.8.110 中子圧縮試験近似による周方向応力－周方向ひずみ曲線比較 
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図 3.8.111 試験中に生じる摩擦箇所の模式図 

 

 

 

図 3.8.112 従来型、改良型の応力状態、ひずみ比の比較 
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図 3.8.113 各水素量における破壊時のひずみ量[1] 

 

 

 

図 3.8.114 単軸引張から等二軸引張の補正曲線 
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図 3.8.115 実機環境下へ適用方法の模式図 

 

 

 

 

 

 

 

表 3.8.3 中子圧縮試験近似による機械強度比較  
ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度

[GPa] 

近似 1 107.7 876.1 1055.4 

近似 2 107.4 875.5 1056.0 

近似 3 107.8 875.7 1059.1 
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図 3.8.116 A-EDC 試験で導出した周方向応力－周方向ひずみ曲線（N=5） 

 

 

図 3.8.117 A-EDC 試験による Zry-4 周方向ヤング率のばらつき（N=5） 
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図 3.8.118 A-EDC 試験による Zry-4 周方向 0.2%耐力のばらつき（N=5） 

 

 
図 3.8.119 A-EDC 試験による Zry-4 周方向最大引張強度のばらつき（N=5） 
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図 3.8.120 A-EDC 試験による Zry-4 周方向破断ひずみのばらつき（N=5） 

 

 

表 3.8.4 A-EDC 試験による Zry-4 周方向機械強度 
 ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度[MPa] 破断ひずみ 

Test 1 107.7 877.7 1057.1 0.1230 

Test 2 104.0 842.7 1075.3 0.1088 

Test 3 96.6 860.5 1000.0 0.1240 

Test 4 102.5 760.1 955.9 0.0999 

Test 5 94.8 760.4 1015.5 0.01254 

平均値 101 820.3 1021 0.116 

標準偏差 4.77 50.25 42.35 0.0101 

変動係数 4.72 6.13 4.15 8.71 

ばらつき(最大) [%] 6.5 7.3 6.4 14.1 
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図 3.8.121<113 くびれ 1（左：レーザー顕微鏡写真、右：軸方向高さ分布、Test 2） 

 

 

図 3.8.122 くびれ 2（左：レーザー顕微鏡写真、右：軸方向高さ分布、Test 2） 

 

 

表 3.8.5 くびれの数と破断ひずみ  
くびれの数 破断ひずみ 

Test 1 4 0.1230 

Test 2 3 0.1088 

Test 3 5 0.1240 

Test 4 2 0.0999 

Test 5 4 0.01254 
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図 3.8.123 くびれの数と破断ひずみの関係 

 

 

表 3.8.6 破断ひずみから算出したひずみ比  
周方向破断ひずみ 軸方向破断ひずみ ひずみ比 ߝ௭/ߝఏ 

Test 1 0.1230 -0.052 -0.42 

Test 2 0.1088 -0.044 -0.40 

Test 3 0.1240 -0.052 -0.42 

Test 4 0.0999 -0.0398 -0.40 

Test 5 0.01254 -0.052 -0.41 

 

 

表 3.8.7 軸方向破断ひずみ  
くびれの

数 

周方向破断ひずみ 軸方向破断ひずみ 

理論値 

軸方向破断ひずみ

実験値 

理論値からのずれ 

Test 1 4 0.1230 -0.06149 -0.052 0.0095 

Test 2 3 0.1088 -0.0544 -0.044 0.010 

Test 3 5 0.1240 -0.06198 -0.052 0.010 

Test 4 2 0.0999 -0.0499 -0.0398 0.010 

Test 5 4 0.1254 -0.06269 -0.052 0.011 
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図 3.8.124 軸方向破断ひずみにおける理論値と実験値比較 

 

 

図 3.8.125 軸方向破断ひずみ理論値からのずれとくびれ数との関係 

  



3.8-96 
 

 

 

表 3.8.8 Zry-4 周方向機械強度  
A-EDC EDC OEB リング引張 PST リング圧縮 バースト   

[4.2] [4.3] [2.61] [4.4] [4.5] [2.65] [2.61] [4.4] 

ヤング率[GPa] 101 90 - 85 - - 99 - - 

0.2%耐力[MPa] 820.3 670 740 700 830 718 530 - - 

最大引張強度

[MPa] 

1021 - - 765 950 765 560 950 1050 

破断ひずみ 0.116 - - 0.36 0.50 0.10 0.42 0.07 - 

ひずみ速度[s-1] 10-4-

10-3 

- - 10-2 10-2 10-2 - - 1 

応力比ߪ௭௭/ߪఏఏ 0 -0.5 0.5 0.5 

ひずみ比ߝ௭௭/ߝఏఏ -0.5 -0.7 0 0.2 

 

 

 

 

表 3.8.9 周方向及び軸方向破断ひずみの算出（ひずみ速度 0.01 のとき）  
A-EDC リング引張 PST バースト   

[2.61] [4.4] [4.5] [2.61] 

応力比ߪ௭௭/ߪఏఏ 0 -0.5 0.5 0.5 

ひずみ比ߝ௭௭/ߝఏఏ -0.5 -0.7 0 0.2 

周方向破断ひずみ 0.108 0.36 0.5 0.096 0.078 

軸方向破断ひずみ -0.0541 -0.252 -0.35 0 0.0156 
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図 3.8.126 破断ひずみの周方向ひずみ速度依存性 

 

 

図 3.8.127 Zry-2 平板の RD、TD の破断ひずみ量 
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図 3.8.128 機械試験ごとの周方向及び軸方向破断ひずみ 

 

 

図 3.8.129 周方向機械試験による Zry-4 の破断ひずみ 
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3.8.3 水素化 Zr 合金への適用 

 本節では水素化した Zr-2.5 wt% Nb 合金において水素化物が機械的性質に及ぼす影響について

報告する。 

 

3.8.3.1 実験方法 

（１）水素化実験 

 水素化試料は NDC より供給を受けた。図 3.8.130 に装置の概要を示す。純度 99.999%、流量 0.5 

ℓ/min の Ar ガス雰囲気において、所定濃度の Ar-水素混合ガスを流量 0～10 mℓ/min で混合させ、

水素化反応チャンバーの雰囲気を制御した。この雰囲気に曝された被覆管試料を360℃に加熱し、

所定時間保持の後炉冷した。目標とした水素濃度は 20、200、500、1000 および 2000 wt ppm であ

る。以下、20ppm 材、200ppm 材、．．と略称する。室温における Zr 中の水素固溶限はほぼゼロで

あり、ほぼ全てが水素化物として析出していると考えられる。 

（２）水素化試料の観察試験 

 水素化試料は所定サイズに加工した後、観察試験に供した。観察表面は以下の要領で仕上げた。

まず、耐水研磨紙#2000 で研磨し、その後粒径 3μmのアルミナ粉末で研磨し、さらにコロイダル

シリカ（粒径 0.05μm）で仕上げた。この表面を化学研磨によりエッチングし水素化物を可視化し

た。エッチング溶液の条件は以下の通りとした。すなわち 7 mℓ HF、 10 mℓ HNO3、20 mℓ H2SO4、

63 mℓ H2O とした。エッチング時間は約 40 秒とし、速やかに純水中で数分洗浄した。最後にメタ

ノール中で超音波洗浄し大気中乾燥させた。作製した試料は光学顕微鏡（OM）および走査電子顕

微鏡（SEM）にて表面組織を観察した。 

（３）改良型中子拡管（A-EDC）試験 

 本事業において開発してきた A-EDC 試験を、水素化試料に対して適用した。被覆管試料を高さ

1mm のリング状に加工した。リング端面の表面は耐水研磨紙（#2000）で仕上げた。中子には銅を

用い、10mmΦ棒から直径 8mm に旋盤加工し、高さ 8mm に加工した。これらを機械試験機に設置し、

圧縮試験を行った。圧縮速度は 0.3 mm/min とした。試験機の性能から圧縮試験の限界は約 45kN

である。 

 

3.8.3.2 実験結果 

（１）水素化物の観察 

 Zr 合金は水素吸蔵性があり 300℃で約 0.7 at.% (約 64 weight ppm)が固溶限である。これを超

えた水素は水素化物として析出するが、この時水素化物は管の周方向に析出することが知られて

いる。これは管に成形する際の加工により結晶粒が集合組織を形成することに因る。また Zr-2.5 

wt% Nb 合金系(J3)被覆管は再結晶組織材であり、上述の集合組織は再結晶処理により緩和され組

織の異方性が減じている。そのような組織の場合には水素濃度に応じて径方向に水素化物が形成

されることもある。図 3.8.131 に Zr-2.5 wt% Nb alloy の水素化物組織を示す。図 3.8.131(a)は

比較的低水素濃度（20ppm）材の組織であり、水素化物がドット状に近い組織を有し、かつ周方向

と径方向に均一に分布していた。これに対して、水素濃度 200ppm 材では同図(b)に示すように水

素化物の周方向への成長が顕著であった。尚、この周方向は A-EDC 試験のフープ方向と同義であ
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り、水素化物が周方向引張応力に対して平行に分布していることが分かる。水素濃度 500 ppm 材

までは、同図(c)に示すように水素化物は周方向に成長している様子が分かった。一方で、同図(d)

に示すように 1000ppm に至ると一部の水素化物は径方向に分布するようになった。この径方向へ

の水素化物分布により A-EDC 試験による周方向引張試験において機械強度の低下が予測される。

最大濃度である 2000ppm（同図(e)）では、周方向、径方向ともに高密度かつ成長した水素化物が

形成され、これらがネットワーク化しているような様相が観察された。  

 SEM を用いて組織を観察した結果（倍率 1000 倍）を図 3.8.132 に示す。同図(a)に示すように

20ppm 材では水素化物の長さは 10μm 以下であった。200ppm 材では、同図(b)に示すように短い水

素化物が 90μm 程度かそれ以上に連結した様相を示した。500ppm 材および 1000ppm 材では水素化

物の連結がより顕著で、周方向に配向するだけでなくランダムな方向に形成され、粒界だけでな

く粒内にも観察された。同様の傾向は 2000ppm 材（同図(e)）でも観察された。  

 現在までの報告の範囲では、三種類の水素化物が知られている。これらの結晶構造や結晶の

morphology を表 3.8.3.1 にまとめた。本研究では、図 3.8.133 に示すように 20ppm 材において針

状および板状の二種類の水素化物を確認した。表 3.8.10 と合わせてγ相と、δ（またはε）相で

あると考えられるが、電子後方散乱回折法（EBSD 法）などを適用した確認が必要である。 

 

（２）改良型中子拡管（A-EDC）試験 

 A-EDC 試験により得られた荷重-変位曲線と荷重-フープひずみ曲線を図 3.8.134 に示す。中子

のみの圧縮試験から得られた両曲線を図中に黒実線または黒破線で示すが、A-EDC 試験データと

比較して低めの値をとることが分かる。A-EDC 試験データと中子圧縮試験データの差の積分はリ

ング形状試験片の変形に要した仕事と、中子と試料との間の摩擦に要した仕事の和に対応する。

受取まま材、20ppm 材、200ppm 材、500ppm 材ではフープ方向の歪（εOD）は 0.31 程度まで到達し

たが、装置の限界である荷重 45kN までの範囲で破断には至らず、十分な延性を有していると考え

られる。これに対して、1000ppm 材では破断ひずみは約 0.2 であり、10%以上の延性低下を示した。

さらに 2000ppm 材では、破断ひずみは 0.04 であり、強く脆化していた。図 3.8.135 に典型的なフ

ープひずみ-時間曲線を示す。これより銅中子圧縮試験におけるフープ方向ひずみ速度を約 4.4×

10-4 s-1と見積もった。また、水素化試料のフープ方向ひずみ速度は約 3.5×10-4 s-1と見積られ

た。 

 

（３）Zr-2.5 wt% Nb 合金 1000ppm 水素化材の破面観察 

 A-EDC 試験により破断に至った試料のうち 1000ppm 水素化材について破面観察をさらに行った。

破断した試料を管周方向全体にわたり光学顕微鏡観察した結果を図 3.8.136 に示す。全体像の内

側には破断点以外の部位における様相を拡大図として示す。これらより多数の微細なクラックが

管の内面および外面に水素化物が高濃度に集積していること（hydride rim）および両面に高密度

の微細なクラックが形成されていることが分かった。 

 

 破断面の両面を SEM により観察した結果を図 3.8.137 に示す。全体的に破面はディンプル破面

の様相を示し、延性的に破断したことが分かる。また管肉の比較的内部には径方向に垂直な比較
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的大きなクラックが形成され開口していることが分かった。これらから、比較的大きな水素化物

が形成され、A-EDC 試験時のせん断応力により水素化物ないしその近傍で割れが発生したことに

よるものと考えられる。 

 管状試料の外表面と内表面の SEM 観察結果を図 3.8.138 に示す。A-EDC 試験により無い表面、

外表面共に高密度のクラックが形成され、数十から 200μm 程度に成長していた。また、変形量の

大きな外表面の方がクラックの開口の度合いが大きい傾向にあった。 

 クラックの成長についてより詳細な情報を得るために、破面近傍の RD-CD 面の SEM 観察を行っ

た。その結果を図 3.8.139 に示す。観察結果から、同図右図に模式的に示すように、クラックが

外表面に形成され、クラックの分岐を生じながら内表面に向かって進展していったことが分かっ

た。 

 

3.8.3.3 考察 

 500ppm までの水素吸収量では材料は延性変形し、実験装置の性能範囲内で破壊には至らなかっ

た。このことはこの程度の吸収量では Zr-Nb 母相の変形が主因子であり、ほぼ水素化の影響が無

視できることを意味する。水素吸収量が低い場合には水素化物は結晶粒界に優先的に形成され、

周方向に集合した組織を形成する。これは、管製造時のピルガー圧延に伴う強加工により、Zr の

六方晶の c 面が径方向に優先的に配列した集合組織が形成され、製造工程終段の再結晶焼鈍後も

ある程度の集合組織が残存することによる。そして水素吸収量が 1000ppm を超えると径方向に水

素化物が形成されるようになる。そして隣接する水素化物が連結しネットワーク化する。これら

により一層の脆化が進むと考えられる。破面の観察結果から貫通クラックは管外面に形成され内

表面に向けて進展することが分かった。さらに水素化物はクラックの進展に影響しており、さら

に周方向のせん断変形に伴う内面割れも観察された。既往研究も踏まえるとこれらは水素化物が

脆い物質であることに起因すると考えて十分である。水素濃度が高い材料に周方向引張応力が印

可された場合、表面に形成された高濃度の水素化物組織（hydride rim）の影響により、表面には

高密度のクラックが形成され、hydride rim 層が強く脆化していることを指している。 

 

3.8.3.4 まとめ 

(1) Zr-Nb 合金では、ジルカロイ合金と同様に、水素化初期には周方向に水素化物が析出するが、

1000ppm 以上になると径方向への析出が生じるようになる。 

(2) A-EDC 試験では、200ppm 材と 500ppm 材ではフープ方向伸び 0.3 以上でも破断には至らなかっ

た。一方、1000ppm 材および 2000ppm 材が破断に至り、この時のフープ方向の破断伸びはそれぞれ

0.2および0.04であった。1000ppm材では延性変形の割合がある程度高いと予想されるが、2000ppm

材ではほとんど延性変形せずに破断に至ったものと考えられる。 

(3) A-EDC 試験ではクラックの形成は試料の内外両面で生じた。荷重増加に伴い外表面からクラ

ックが分岐しながら成長することで貫通に至る様子が観察された。クラックの分岐には水素化物

が影響するものと考えられる。 
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図 3.8.130 Schematic of hydrogen-charging experimental instrument 

 

  

 

  
図 3.8.131 Optical microscope observation of hydrides in different samples (a) 20 ppm; 

(b) 200 ppm; (c) 500 ppm; (d) 1000 ppm; (e) 2000 ppm; (f) illustration of observed 

region  
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図 3.8.132 SEM observation of hydrides at 1000× magnification. (a) 20 ppm; (b) 200 

ppm; (c) 500 ppm; (d) 1000 ppm; (e) 2000 ppm 

 

表 3.8.10 Crystal structure information and morphology features of different types of 

hydrides 

Phases Structure Stoichiometric 

Formula 

Morphology Stability 

δ face-centered cubic 

(fcc) 

ZrH1.66 plate-shaped stable 

ε face-centered 

tetragonal (fct) 

(c/a<1) 

ZrH2 plate-shaped 

γ fct (c/a>1) ZrH needle-shaped metastable 
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図 3.8.133 Morphology of (a) needle-shaped and (b) plate-shaped hydrides 

 

 

 

 

図 3.8.134 load-height displacement and load-hoop strain (OD) curves obtained through 

A-EDC experiment. The cross marks means fracture occurred at corresponding hoop strain 

(OD). OD represents the maximum of outer diameter. 
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図 3.8.135 Strain rate in hoop direction (OD) for Cu pellet and hydrided samples in A-

EDC experiment 

 

 

 

図 3.8.136 OM overall observation of fractured ring-shaped sample after A-EDC 

experiment  
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図 3.8.137 Observation of fracture morphology by SEM. The sample contained 1000 ppm 

hydrogen. (a) and (b) represented two fractured surfaces; (c) and (d) were partially 

enlarged figures 

 

 

 

図 3.8.138 Observation of hydrided sample (1000 ppm). (a) Outer surface; (b) inner 

surface 
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図 3.8.139 SEM observation of RD-CD plane. The right figure is a schematic drawing of 

crack propagation during A-EDC experiment 
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 3.9 多軸応力機械試験 (H24-H27) 

  3.9.1 目的 

多軸応力場における燃料被覆管の変形挙動を把握するための試験手法を開発し、当該手

法を用いて、Zr 系被覆管無垢材および水素化材、腐食材に対し同試験による挙動評価を行

うことを目的とした。 

H24 年度に試験装置の導入を行い、H24 年度から H25 年度にかけて試験手法の予備検討等

の準備を実施した。また、H26 年度に試験体系および試料形状の検討を行い、H27 年度にお

いて試験手法を確立し、当該試験による挙動評価を実施した。 

 

3.9.2 光学顕微鏡用引張試験装置の導入（H24） 

本試験では、試料変形過程のその場観察により、試料中のひずみ分布や水素化物等の組織

状態の変化を把握することを考慮し、光学顕微鏡用引張試験装置の仕様を検討して、同装置

の導入および動作確認を実施した。 

  

(1)引張試験装置の仕様等 

①試験装置の概要 

既存の弊社所有カールツアイスマイクロスコピー（株）製光学顕微鏡の試料ステージ

上で、試料を高温に保持した状態で引張試験が可能な構造とした。また、同引張試験を、

所定のガス雰囲気でその場観察が可能な体系であることとした。 

 

②引張試験装置の仕様 

1) 顕微鏡用延伸ステージ：ジャパンハイテック製 顕微鏡用延伸ステージ 10073A型

（図3.9.1） 

・試験温度：室温～350℃ 

・引張荷重：～200N 

・引張試験片形状：幅7mm以下×厚さ2mm以下×長さ26mm以上 

2) 顕微鏡用延伸ステージ内雰囲気：アルゴン-水素混合ガス 

・ Ar-3%H2ガスボンベ内のガスをArガス精製器（㈱ﾘｷｯﾄﾞｶﾞｽ製MFP-1型）を経由して

ステージ内に引き込む構造とした。 

3) 延伸ステージ用固定治具として短冊状試料用とﾘﾝｸﾞ状試料用の２種類を製作した。 
 

(2)動作確認 

導入した光学顕微鏡用引張試験装置について、性能確認のための予備試験を実施した。

テスト試験片（幅 6.8mm×厚さ 0.2mm×長さ 26mm）を装着した状態で、試験片のテスト昇

温および引張テストを実施し、昇温、引張ともに問題なく実施可能であることを確認した。 
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3.9.3 試験片形状に関する予備検討 （H24-H25） 

多軸応力状態が材料の破壊挙動に与える影響を評価する試験方法の一つに、円周切欠付丸

棒引張試験がある。同試験では、引張試験片中央部に設ける切欠形状を変化させることによ

り、応力の多軸度をパラメータとして、材料の破壊挙動への影響を評価することが可能であ

る[3.9.1]。一方、本事業では、対象を被覆管としていることから丸棒での試験片は使用できず、

板状、または板状に近い形状の試験片を対象とする必要があると考えられる。 

H24年度において、試験片形状の検討に資するため、同じ Zr系材料から、丸棒と板材をそ

れぞれ加工し、加工した試験片に対して同じ形状の切欠を設けて引張試験を実施し、その破

壊挙動への試験片形状（丸棒/板材）の影響を調べた。また、それぞれの試験片形状での有

限要素解析をあわせて実施した。 

H25 年度において、被覆管の劣化を評価できる試験手法を検討するため、Zr 系材料につい

て、被覆管形状での引張試験を実施した。また、その試験片形状での有限要素解析をあわせ

て実施し、特に Zr 系材料で考慮すべきと考えられる塑性異方性の変形挙動への影響評価を

行った。 

 

（1）丸棒および板材を用いた切欠き試験片の引張試験 (H24) 

①引張試験 

1) 材料 

今後の対象が軽水炉被覆管であるため、Zry4 の丸棒（再結晶焼鈍材）を対象とし、図

3.9.2 に示す形状の試験片を製作した。 

 

2) 試験方法 

図 3.9.3 に示すように、加工した試験片を引張試験機に装着し、下記の条件で引張試

験を実施した。 

 

・試験温度：室温 

・引張速度：0.16 ㎜/min（静的引張試験レベル） 

 

3) 試験結果 

図 3.9.4 に破断した位置での試験片の外観を示す。切欠なしの試験片では、破断部近

傍で外径または板幅が緩やかに減少しており、十分な延性を示して破断したことが確認

できる。切欠付試験片については、切欠なし試験片に比べると切欠部近傍での変形量は

小さく、多軸応力状態の影響が現れていることが確認できる。しかし、丸棒と板材、ま

たは、切欠先端部形状の影響は明確ではない。 

そこで、各試験後試験片の破断部での断面減少率を測定した。断面減少率は下式で定

義される値である。 

 

ψ＝（A0-A）/A0 
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なお、変形に伴う体積変化がないと仮定した場合、断面減少率（ψ）と破断部近傍の

真歪量（εｆ）とは次のような関係となるため、断面減少率は、局所的な歪量を反映し

ていることが分かる。 

 

εｆ＝ln（L/L0）＝ln（A0/A）＝ln（100/（100-ψ）） 

 

測定結果を、図 3.9.5 に示す。同図より、丸棒の場合、切欠の先端が鋭くなる、すな

わち、応力の多軸度が増すにつれ、断面減少率が減少しており、少ない変形量で破損に

至ったことが分かる。これに対し、板材の場合は、同じ切欠形状の変化に対する断面減

少率の低下度合いは小さく、応力多軸度の影響が出にくい結果となっていることが分か

る。同じ材料を用いた試験であるため、両者の差は形状の効果と判断できる。同図には、

板材における肉厚方向の変化率と板幅方向の変化率の測定結果を重ねて示したが、切欠

効果の肉厚方向への影響がほとんどないことが確認でき、同方向に対しては、応力多軸

度の影響が及び難いものと考えられる。 

 

②有限要素解析 

上記の引張試験結果の解釈に資するため、有限要素解析（以降、FEM 解析）を実施した。 

 

1) 解析モデル 

使用コードは、ABAQUSver.6.7.2 を使用した。図 3.9.6 に FEM 解析モデルを示す。モ

デルは形状の対称性を考慮し、何れのモデルも軸方向には切欠部中央を軸方向の対称面

とし、水平断面方向には、丸棒材も板材も 1/4 象限を解析対象とした。有限要素は「20

節点 2次 6面体要素(C3D20)」を適用し、要素数は最大約 76 万要素でモデル化した。 

 

2) 物性値 

材料は等方性材料を想定した。物性値は、Zry4 の室温での値として、以下の数値を適

用した。 

 

ヤング率   100000 [MPa]  

ポアソン比  0.30 [-] 

 

3) 荷重条件 

試験片両端の軸方向に 0.1mm の強制変位を負荷した際の応力分布を解析した。 

 

4) 解析結果 

図 3.9.7 に解析により得られた Mises 相当応力の分布評価結果を示す。丸棒、板材と

もに同じ物性値を使用し、同じ表示レベル色で表現したものである。両者の比較より、

切欠底部での応力は、丸棒の方が大きいことが分かる。 
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また、図 3.9.8 には、き裂が進展すると考えられる径方向（丸棒）または板幅方向

（板材）の応力成分を引張試験での破断部形状とともに示した。同方向の応力成分は、

切欠底部からやや外れた領域で最大となり、実際の引張試験片でも丸棒は当該位置近傍

で破断していることが確認できる。一方、板材は切欠底部でき裂が生じている。このよ

うに、対称性の優れた丸棒と板厚方向の拘束が弱い板材では、同じ材料、同じ切欠形状

であっても応力分布、破壊挙動には差が生じることが確認された。 

 

（2）管材を用いた切欠き試験片の引張試験 (H25) 

①引張試験 

1) 材料 

Zry4（応力除去焼鈍材）および Zr-2.5Nb（再結晶焼鈍材）組成の被覆管より、受取材、

予水素添加材を準備し、試験片製作に供した。 

準備した水素濃度は、受取材、約 400ppm、約 1000ppm の 3 種類である。 

 

2) 試験方法 

被覆管の受取材および水素化材を用いて、リング引張試験を実施し、リング引張試験

片に多軸応力状態形成用の切欠きを設け、その形状が破損歪に与える影響を把握するこ

とにより、保守的なリング引張試験片形状を抽出することとした。 

加工したリング引張試験片の形状を図 3.9.9 に示す。多軸応力状態、応力集中の度合

いの影響が確認できるように以下の形状を加工・準備した。 

・切欠き部底半径：0.25～2 ㎜ 

・リガメント部（切欠き部に挟まれた箇所）：1～3㎜ 

 

図 3.9.10 に引張試験機への装着状況および固定治具を示す。引張試験では、切欠き

部が引張方向に対し 90°位置となるように保持して実施した。試験条件は以下のとおり

である。 

・試験温度：室温 

・引張速度：0.05 ㎜/min（静的引張試験レベル） 

 

3) 試験結果 

多軸応力状態の影響として、切欠き部、リガメント幅の延性への影響を確認するため、

H24 年度の整理と同様に、各試験後試験片の破断部での断面減少率を測定した。 

測定結果を、図 3.9.11 に示す。同図より、以下の点が確認できる。 

 

・ 切欠き部半径の断面減少率への影響が確認できるのは、Zry4 受取材のリガメント

幅 1 ㎜のケース、および、Zr-2.5Nb の 1000ppm 水素添加のケースであり、それ以

外は、切欠き部半径が変化しても断面減少率に明確な変化は認められない。影響

が確認された２ケースと他の条件との応力集中に対する差異は明確ではないこと
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から、切欠き部半径の断面減少率への影響は明確ではないと判断する。 

・リガメント幅については、Zry4 の 1000ppm を除く他の条件で、1→2 ㎜の変化で断

面減少率が減少し、それ以上のリガメント幅増加に伴う変化は小さい（または僅

かに増加する）結果となった。本評価で用いた形状（リング５ｍｍ：軸方向長さ）

では、２㎜程度以上のリガメント幅であれば、断面減少率はほぼ最小を示し、保

守的評価の点では妥当と推定される。 

 

②有限要素解析 

1) 解析モデル 

使用コードは、ABAQUSver.6.11-1 を使用した。材料非線形、幾何学的非線形を考慮し

た静的 FEM 解析とし、塑性後の異方性は、HILL のポテンシャル関数により考慮すること

とした。使用要素は３次元要素（ソリッド要素）、引張試験における 中子は剛体とし、

試験片とは面接触を考慮した。 

図3.9.12に FEM解析モデルを示す。モデルはリング引張試験片形状とし、切欠き部底

の半径を 0.5 ㎜としたもの、リガメント幅を２ケース（1㎜、3㎜）とした。 

 

2) 物性値 

物性値は、Zry4 の室温での値として、以下の数値を適用した。 

 

ヤング率 (E)  100000 [MPa]  

ポアソン比(ν)  0.30 [-] 

塑性変形  図 3.9.13 に示す室温式 

降伏応力(σy) 648.9 [MPa]（図 3.9.13(2)） 

 降伏応力は、図 3.9.13(1)関係式[3.9.2]と弾性の応力-

歪関係式の交点とした 

 

異方性に関しては、影響の概略を検討するため、塑性異方性とし、弾性範囲について

は等方性材料を仮定した。 

 

3) 塑性後の異方性（HILL のポテンシャル関数） 

HILL のポテンシャル関数は、Mises 関数の単純な拡張であり、以下のように直交デカ

ルト座標の応力成分で表すことができる。 
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ここで、F、G、H、L、M、N は異なる方向の材料試験により得た定数である。これらは、

次のように定義される。 
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ここで、 ijσ は ijσ を唯一の非ゼロの応力成分として加えたときに測定された降伏応

力の値である。 0σ は参照降伏応力であり、 300 στ = である。 

ABAQUS に入力する値は次式に示す降伏応力比、 0
11

σ
σ
、 0

22

σ
σ

、 0
33

σ
σ

、 0
12

τ
σ

、 0
13

τ
σ

、

0
23

τ
σ

であり、それぞれ、式（4-8～4-9）で表される。 

HG +
= 1

0
11

σ
σ

、 HF +
= 1

0
22

σ
σ

、 GF +
= 1

0
33

σ
σ

   ･･･式(4-8) 

N2
3

0
12 =

τ
σ

、 M2
3

0
13 =

τ
σ

、 L2
3

0
23 =

τ
σ

         ･･･式(4-9) 

 

塑性異方性として、本 FEM 解析では、板厚平面方向には等方性で、板厚方向には変形

（ひずみ）が 1/2 となる降伏応力比とした。 

簡易モデル解析により決定された各降伏応力比は下表のとおりである。 

 

表 3.9.1．塑性異方性を考慮した降伏応力比 

0
11

σ
σ
 0

22

σ
σ

 0
33

σ
σ

 0
12

τ
σ

 0
13

τ
σ

 0
23

τ
σ

 

1.22474 1.0 1.0 1.6 1.6 1.0 
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 注記）材料座標系は円筒座標系を採用。上表中の応力の添え字１～３は、それぞれ、 

１：板厚（半径）方向、２：周方向、３：円筒軸方向を示す。 

4) 境界条件 

1/8 対称モデルとし、境界条件を図 3.9.14 に示す。中子は、剛表面の条件を与え、試

験片要素表面との面接触の条件を与える。また、試験片と中子のとの摩擦はないものと

した。中子の寸法を図 3.9.14 に示す。 

 

5) 荷重条件 

実際のリング引張試験と同様に、中子を外側に強制移動させた（図 3.9.15）。解析で

は、中子は試験片内側頂点に接している状態から計算を開始した。 

解析では中子移動量が 0.3mm になるまで RIKS 法（弧長増分法）により漸増載荷させ

た。 

 

6) 解析結果 

解析ケースは以下の４ケースとした。 

 

表 3.9.2 解析ケース 

モデル 異方性 

試験片１ 
なし 

考慮 

試験片２ 
なし 

考慮 

 

図 3.9.16 に図 3.9.15 に示した着眼要素位置での真歪の変形に伴う変化を試験片１お

よび２について示す。切欠き付リング引張試験結果に示されたように、水素濃度の増加

に伴う延性の低下は、ほぼ最大荷重以降で生じたため、図 3.9.16 には解析で得られた

最大荷重発生に相当した変形量もあわせて示した。 

同図に示された傾向より、以下の考察が可能と考えられる。 

 

・いずれのケースにおいても、異方性を考慮した場合の周方向歪は、等方材よりも

小さいことが示され、異方性として肉厚方向への変形を抑制した場合、周方向変

形が助長される結果とはならなかった。 

・軸/径方向への変形についても、異方性として肉厚方向への変形を抑制した場合、

等方材で生じる歪と同等程度以下であり、異方性によりある方向の歪が増大し、

破損を助長するとの兆候は認められなかった。 

・最大荷重発生時点での（着目要素の）歪量は、リガメント幅が大きいケースでよ

り大きく、破損の起点となる可能性が高いと考えられた。 
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本 FEM 解析においては、Zr 系材料特有の塑性異方性を考慮したが、明確に周方向変形

に対して破損を助長するような解析結果は示されなかった。影響の概略を確認するため、

塑性異方性のみを考慮したが、実態に併せ弾性変形における弾性率の異方性や臨界せん

断応力の差等を考慮しなければならない可能性も否定できない。 

 

3.9.4 その場観察試験の準備 （H25） 

3.9.2 項で述べた光学顕微鏡用引張試験装置を用いて、その場観察試験の準備を行った。 

(1) 観察試料の準備 

① 形状  

被覆管への適用を図るために試料形状はリング引張試験に準ずるものが好ましいと

考えられる。また、既存の軽水炉用被覆管に使用される Zr系材料被覆管は、歴史的な

改良を経て水素化物が周方向に析出するような製造方法が採用されている。この傾向

は、本事業での腐食試験（実機冷却材模擬水）や水素化試験での被覆管金相観察結果

からも確認できる。このような水素化物を観察するには、被覆管の横断面を観察面と

することが望ましい。 

以上の前提条件より、その場観察試験は、リング引張試験としてリング試験片の横

断面を引張試験中にその場観察することが妥当と判断できる。更に、多軸応力機械試

験手法として、切欠き付引張試験を検討対象としたことを踏まえ、引張試験ゲージ部

に切欠きを付与した試験片とすることが、その場観察試験における微視的な観察結果

と多軸応力機械試験でのマクロな結果を比較評価する上で、適当と判断される。 

 

一方、光学顕微鏡用引張試験装置の仕様は下記に示すとおりである。 

・試験温度：室温～350℃ 

・引張荷重：～200N 

・引張試験片形状：幅7mm以下×厚さ2mm以下×長さ26mm以上 

荷重上限値は試料の大きさを制限する。Zr 系材料の強度（室温での引張強さ～

100MN/m2）を考慮した場合、リング引張試験での試験部断面は、0.2 ㎜ 2（リング試験

片片側とすると 0.1 ㎜ 2）程度以下とする必要があることとなる。 

 

被覆管の肉厚 0.6 ㎜程度に対し、ある程度の切欠きを付与することを想定すると、

軸方向（リング試験片厚さ方向）には 0.5 ㎜程度とする必要があると考えられる。 

 

② 試験片製作方法の検討 

上記検討結果より、 

・試験片形状：ゲージ部に切欠きを有する被覆管リング引張試験片形状 

・その場観察試験中に横断面の水素化物が確認できること 

が、その場観察試験用試験片への要求事項である。 

そこで、以下の手順で試験片を製作することとした。 
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・受取材または水素化試験材より、1㎜厚さ（軸方向高さ）のリング片を採取。 

・任意の位置を引張試験でのゲージ部とし、断面積減少のための薄肉化加工(軸方

向)を施す。 

・軸方向薄肉化した位置に対応した位置で肉厚方向に切欠き加工を施す。 

・金相観察用研磨/エッチング処理後に除去可能な樹脂を用いて、観察面の水素化

物を観察できるよう樹脂埋め込みを行い、研磨/エッチングを施した後に、樹脂

除去を実施。 

・その場観察試験（引張試験）中の寸法変化追跡用として、所定の間隔でマイクロ

ビッカース硬さ試験用の圧痕を打痕（25g×5sec）し、圧痕間の間隔を測定。 

 

上記の要領にて作製したその場観察試験用リング試験片とその延伸ステージへの装

着状態を図 3.9.17 に示す。 

 

(2)試験 

①試行試験 

上記(1)②にて製作したその場観察試験用リング試験片を用いて、光学顕微鏡用引

張試験装置での引張試験の実施を試みた。 

材料、試験条件は以下のとおりである。 

 

・試験片形状：ゲージ部に切欠きを有する被覆管リング引張試験片形状 

・材料：Zr-2.5Nb 被覆管、約 400ppm 水素化材 

・引張試験温度：室温 

・引張速度：0.05 ㎜/min（静的引張試験レベル） 

（ただし、所定変位毎に引張動作を一旦ホールドし、横断面金相観察写真を撮影し、

撮影後、引張を再開する方法で実施） 

 

図 3.9.18 に引張試験中の試験片横断面の顕微鏡観察写真を示す。変形量は、延伸

ステージでの固定治具の移動量（クロスヘッド移動量）で示した。試験では、切欠き

部が引張方向に対して 90°方向となる位置でリング引張試験片を固定した。 

図 3.9.18 に示された最大変位は 0.62 ㎜であるが、この変形量で荷重が上限値

（200N）となり、装置安全系により引張動作は停止し、試験が終了した。観察写真よ

り、0.3 ㎜程度より、内側の切欠き部を中心に、変形に伴うすべり帯に対応したよう

な黒色部が広がって行く様子が観察された。 

図 3.9.19 に 0.62 ㎜終了時点での金相観察（拡大）を示すが、水素化材の引張試験

で確認できることが期待された水素化物内での割れ等は、この変形量では明確には認

められなかった。 

 

②試験 



3.9-10 

試行試験結果を受け、装置荷重上限内で試験片の破断まで確認できるように、径方

向の切欠き部深さを深くした試験片を製作し、その場観察試験を実施した。 

材料、試験条件は以下のとおりである。 

 

・材料：Zry4 被覆管、受取材および約 400ppm 水素化材 

・試験温度：室温 

・引張速度：0.05 ㎜/min 

（所定変位毎に引張動作を一旦ホールドし、横断面金相観察写真を撮影。撮影後、引

張を再開） 

 

図 3.9.20 に作製した試験片の切欠き部拡大写真を示す。試行試験結果を受け、ま

た、切欠き部深さを深くしたことから、マイクロビッカース圧痕間の間隔を 100μmと

狭くした。 

図 3.9.21 にその場観察試験における荷重-変位曲線、および、横断面金相観察写真

を記録した時点の荷重-変位曲線との関係を示す。試験片形状が特殊なため、断面積

は統一されておらず、荷重は参考値であるものの、今回 Zry4 被覆管を用いて実施した

試験では、受取材に比べ水素化材の伸びは小さい結果となった。図 3.9.22 は、金相写

真上での圧痕間の距離の測定結果をもとに、その場観察試験中の圧痕間の相対位置の

変化（変位に相当）を示したものである。ばらつきが大きいことから、十分な精度は

得られていないと判断されるが、クロスヘッドの移動量の増加に伴い、周方向にはあ

る程度単調に変形量が増加するが、径方向には破断直前まで変形しにくい傾向がうか

がわれる。 

図 3.9.23 にその場観察で得られた Zry4 被覆管受取材、および水素化材の変形に伴

う金相観察結果を示す。切欠き等の加工形状のばらつきが大きいため、精度の高い比

較は困難であるが、0.47 ㎜程度の変形までは、受取材と水素化材の間に大きな違いは

認められない。その後、水素化材では破断直前の 0.52 ㎜の時点で試行試験において確

認されたと同様な変形に伴うすべり帯のような黒色部が急激に広がり破断に至ったこ

とが分かる。受取材では、0.56 ㎜程度から、かなり広い範囲に同様な黒色部が観察さ

れるが、破断は 0.65 ㎜で発生しており、黒色部の広がり以降もかなりの変形が可能で

あったことが分かる。 

 

本試験では、水素化物等、破損を助長すると考えられる領域について、マトリック

スの変形に伴う形態の変化を確認することが期待された。図 3.9.24 は、Zry4 被覆管

水素化材のその場観察試験後に倍率を上げて撮影した金相観察写真であるが、破断部

近傍に黒色部が広がっていることもあり、水素化物の割れ等の明確な兆候は認められ

なかった。しかし、図 3.9.25 に示すように、その場観察面から僅かに内部に入った領

域（図 3.9.25 では表面から約 0.1 ㎜程度と推定）では、明らかな水素化物内のポア状

破壊起点が確認された。図 3.9.24 と図 3.9.25 の観察結果に相違が生じた原因は、現
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状明らかではないものの、水素化物の割れ挙動が、表面と内部で異なることも考えら

れ、今後の観察では考慮が必要と思われる結果となった。 

 

3.9.5 試験体系および試験片形状の検討 (H26) 

(1) 多軸応力機械試験 

①試験体系 

3.9.3項および3.9.4項で述べたH25年度の検討においては、燃料被覆管から採取した

リング状試験片に多軸応力場を形成させるための切欠きを設けた試験片を用いた引張試

験体系を適用した。図3.9.26に示すように、燃料被覆管と燃料ペレットの機械的相互作

用(PCMI:Pellet Clad Mechanical Interaction)が生じる場合には、周方向を主応力と

して軸方向にも応力が生じる多軸応力状態が形成されると考えられており、また、多軸

応力状態の変化により材料の破損限界は影響を受けることが知られている[3.9.3]。H25年

度に用いた試験体系は、周方向機械試験（リング引張試験）をベースとして、切欠き効

果による軸方向応力を加えることを図ったものであり、上記のようなPCMI時の多軸応力

状態模擬の観点から妥当なアプローチと判断された。H26年度に検討した試験において

も、試験体系の考え方は基本的にH25年度と同じであるが、ベースとする周方向機械試

験手法の見直しを行った。 

リング引張試験においては、半円状の中子を挿入して一方向に引張荷重を負荷すると

いう構造上、曲率を持つ部分が直線的に変形することに起因する曲げモーメントの発生

および中子と試験片の接触による摩擦力の発生を避けることができなない。従来、試験

片形状や潤滑剤の検討により試験手法の改良が進められてきたが[3.9.4]、現状、根本的な

解決には至っていない。そこで、H26年度の検討においては、周方向機械試験として最

近提案された手法の一つとして、ISATP(Internal Slotted-Arc specimens with 

parallel gauge section)と呼ばれる形状の試験片形状をベースとした引張試験[3.9.5]を

リング引張試験に代えて適用することとした。本試験体系の模式図を図3.9.27に、実際

の固定治具に試料をセットした状況を図3.9.28に示す。本試験体系は、半円状に加工し

た被覆管を掴み治具で固定し、周方向中央領域に平行部を設けることにより、引張方向

に対して曲げが生じることが無く、かつ、平行部に中子の接触が無いため摩擦の影響を

考慮する必要が無い体系となっている。本試験体系をベースとして、平行部中央領域の

軸方向に切欠きを設けることにより、周方向応力場に軸方向応力を加えることを図るこ

ととした。 

 

② 試験片形状 

供試材には Zry4 被覆管を用い、試料形状を構成する各形状パラメータ（切欠き半径

(R)、切欠き深さ(D)およびリガメント幅(W)）が試料延性に及ぼす影響を確認すること

とした。 

各形状パラメータの影響確認のための寸法設定は以下の通りとした。 
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 ・切欠き半径影響確認試験 

  R=0、0.05、0.1、0.2、0.3mm （D=0.25mm（固定）、W=0.3mm（固定）） 

 

 ・切欠き深さ影響確認試験 

  D=0.25、0.50、0.75mm （R=0.05mm（固定）、W=0.3mm（固定）） 

  

 ・リガメント幅影響確認試験 

  W=0.3、0.5、0.6mm （R=0.05mm（固定）、D=0.75mm（固定）） 

 

図 3.9.29～図 3.9.31 に上記の各影響確認試験において用いた試験片の試験前外観状

況の例を示す。 

また、本年度は、上記の切欠き半径影響確認試験において、試験片に形成されるひず

み分布を把握することを目的として、図 3.9.32 に示すように、一部の試験片（R=0.05、

0.1、0.2mm）について、リガメント中央の約0.2mm×0.2mmの領域に、FIBを用いたタン

グステンデポジットによるマーカー加工を施した。同図に示すように、引張試験中に連

続写真を撮影することにより当該マーカーの位置座標の変化を追跡し、変形に伴う周

（x方向）および軸(y 方向)のひずみを求めた。 

 

③ 試験条件 

引張試験の条件は以下の通りとした。 

    ・被覆管種：Zry4（受取材） 

    ・試験温度：室温 

    ・引張速度：1×10-3mm/sec（静的引張試験レベル） 

    ・試料形状：上記②項に示した通り。 

      

また、水素吸収材（水素濃度レベル：100、400、800ppm 目標材）を用いて、切欠き無

の試験片と切欠き有（R=0.05mm、D=0.75mm、W=0.3mm）の試験片を製作し、水素吸収材

における切欠き効果を確認する試験を併せて実施した。 

 

④結果および考察 

1)切欠き半径影響確認試験 

図 3.9.33 に試験後の外観状況を示す。いずれの試験片においてもクラックは引 

張方向に対してせん断的に形成されており、延性破壊に認められる特徴が確認された。

本試験で得られた荷重-変位線図の例を図 3.9.34 に示す。同図に示すように、最大荷

重以降の塑性変形量が切欠き半径が小さくなるに従って低下する傾向であることが分

かる。H24-25年度の試験と同様に、延性の指標として各試験片の断面減少率を導出し、

切欠き半径との関係をプロットした結果を図 3.9.35 に示す。同図より、切欠き半径

が小さくなるに従って断面減少率の低下が認められ、本試験で設定した切欠き半径範

囲において、多軸応力度合いの変化が生じたことに起因する延性低下が生じたことが
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示唆された。 

図 3.9.36 に、その場観察により、試験片中に配列したタングステンデポジットに

よるマーカーの移動量から求めた破断直前のひずみ分布測定結果を示す。同図より、

以下のことが確認できる。 

・周方向ひずみについては、周方向中央領域（マーカー配列において B 列～D 列）に

おいて最大値が生じており、切欠き半径が小さくなるほど最大値が低下し、ひずみ

分布が小さくなる傾向となっている。 

   ・軸方向ひずみについては、B～D列において最小値が生じる傾向であり、切欠きが小

さくなるほど最小値が増大し、上記の周方向ひずみと同様に、ひずみ分布が小さく

なる傾向となっている。 

 

以上の結果は、切欠き半径が小さくなるに従って、局所変形（ネッキング）量が小

さくなることを示しており、軸方向への収縮に抵抗するための引張応力が増大してい

ることを意味している。 

本結果より、周方向機械試験片の軸方向に設けた切欠き半径を変化させることによ

り、軸方向応力成分を変化させることが可能であることが確認された。 

 

2) 切欠き深さ影響確認試験 

図 3.9.37 に試験後の外観状況を示す。クラックおよび破断面の方向等の破壊形態

については、切欠き深さの変化の影響は明確には認められない。図 3.9.38 に断面減

少率と切欠き深さの関係を示す。同図に示すように、本試験体系においては、切欠き

深さが0.25mmから0.5mmになると延性は低下する傾向であったが、0.5mmから0.75mm

では延性は殆ど変化しない傾向を示した。 

本試験結果により、ある範囲で切欠き深さを変化させることによっても、先述の切

欠き半径と同様、試験片延性の変化が生じることが示唆された。 

 

 3) リガメント幅影響確認試験 

図 3.9.39 に試験後の外観状況を示す。リガメント幅が 0.3mm の試験片では、上述

した切欠き半径影響確認試験および切欠き深さ影響確認試験における試験片と同様の

破壊形態を示したが、リガメント幅が 0.5mm および 0.6mm の試験片では、破面の方向

が肉厚方向に対して傾斜した方向に変化した。断面減少率とリガメント幅の関係を図

3.9.40に示す。同図に示すように、本試験で設定した寸法範囲内においては、リガメ

ント幅が増大する程、延性は低下する傾向であることが分かる。図 3.9.40 において

は、その場観察によって確認された軸方向の収縮ひずみが1%以下の領域の初期リガメ

ント幅に対する割合を平面ひずみ割合と定義してプロットした。リガメント幅が

0.3mm から 0.5mm にかけて、平面ひずみ割合が大きく増大する傾向となっており、多

軸応力度合いを増大させるためには、リガメント幅を増大させることも有効であるこ

とが示唆される。 
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    4) 水素吸収材における切欠き効果の確認 

水素吸収材（水素濃度レベル：100、400、800ppm 目標材）を用いて、切欠き無の

試験片と切欠き有（R=0.05mm、D=0.75mm、W=0.3mm）の試験片を製作し、水素吸収材

における切欠き効果を確認する試験を実施した。 

図 3.9.41 に断面減少率と試料中水素濃度の関係を示す。同図より、本試験での水

素濃度範囲においては、切欠き無の場合に比べて、切欠き試験片では、延性の水素濃

度依存性が小さい傾向であった。これは、切欠き試験片の場合においては、多軸応力

場の形成によって、母材の延性が水素化物の有無に関わらず低下していることから、

水素化物の形成による延性低下の影響が相対的に低下したことが要因として推察され

る。一方で、図 3.9.42 に試験後の横断面金相観察写真を示すが、切欠き無に比べる

と、切欠き試験片においては、破断部近傍に比較的大きなボイドが形成されており、

また、破断面において、水素化物に沿ったクラック進展の傾向がより明確に認められ

る。本結果は多軸応力場において、水素化物がより破壊し易い傾向であることを示唆

している。多軸応力場においては、単軸応力場に比べて水素脆化が顕著になるとの報

告例[3.9.6]もあり、今後、多軸応力場と水素化物の関係について、更なるデータの拡

充による確認が望ましいと考えられる。 

 

(2)有限要素解析 

①解析モデル 

本年度は、上記（1）項②で示した切欠き半径影響確認試験で用いた試験片（R=0、

0.05、 0.1、 0.2mm）を対象として解析モデルを作製した。使用コードは、

ABAQUSver.6.11-1を使用した。材料非線形、幾何学的非線形を考慮した静的FEM解析と

し、使用要素は３次元要素（ソリッド要素）、引張試験における 固定治具は剛体とし、

試験片とは面接触を考慮した。図 3.9.43 に解析モデルを示す。 

 

②物性値 

物性値は、Zry4 の室温での値として、以下の数値を適用した。 

 

ヤング率 (E)  100000 [MPa]  

ポアソン比(ν)  0.30 [-] 

塑性変形  図 3.9.10 に示す室温式 

降伏応力(σy) 648.9 [MPa]（図 3.9.13） 

 降伏応力は、図 3.9.13(1)関係式[3.9.2]と弾性の応

力-歪関係式の交点とした 

 

なお、昨年度の解析においては、HILL のポテンシャル関数用いて塑性後の異方性を考

慮したが、等方性と比較して大きな相違は認められなかったため、本年度は等方性材を

仮定して解析を行った。 
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③境界条件 

1/4 対称モデルとし、境界条件を図 3.9.44 に示す。中子（固定治具）は、剛表面の条

件を与え、試験片要素表面との面接触の条件を与える。また、試験片と中子のとの摩擦

はないものとした。中子の寸法を図 3.9.44 に示す。 

 

④荷重条件 

実際の試験と同様に、中子（固定治具）を外側に強制移動させた（図 3.9.45）。解析

では中子移動量が 0.2mm になるまで RIKS 法（弧長増分法）により漸増載荷させた。 

 

       ⑤結果および考察 

H26 年度においては、先述の切欠き半径影響確認試験に対応する有限要素解析を実施

し、試験片に形成される応力場（軸/周比）の評価を行った。試験片の変形が進行して

ネッキングが進行すると、応力状態の変化が大きく、切欠きの幾何形状に対応する応力

場を精度良く評価することが困難である。したがって、本解析では、ネッキングが生じ

る前の最大荷重時における応力場を評価することとした。 

図3.9.46に応力分布の例として、切欠き半径0.05mmの試験片における最大荷重時の

周方向および軸方向応力のコンター図を示す。同図に示すように、切欠き部以外の領域

においてやや応力分布があるものの、着目部である切欠き部においては、周方向および

軸方向にも応力がほぼ均一に発生していることが分かる。本解析により導出されたひず

みを試験データと比較した結果を図 3.9.47 に示す。なお、本比較はリガメント中央位

置（試験において 5 行×5 列配列したマーカーの中央マーカーに対応する位置）で行っ

た。試験片によって、若干解析と試験の相違が認められるが、絶対値としての相違は小

さいものであり、試験におけるひずみ発生状況を概ね模擬しているものと判断される。 

本解析により評価された多軸応力度合いとして軸/周の応力比を図 3.9.48 に示す。

また、本解析により導出された軸/周の応力比とひずみ比の関係を、図 3.9.26 に示した

既存の相関ライン[3.9.3]の上にプロットした結果を図 3.9.49 に示す。同図に示すよう

に、本試験で実施した切欠き半径影響確認試験における応力比は、約 0（切欠き無：単

軸引張）～約 0.35（切欠き半径 0.05mm）となると評価された。 

一方、本年度実施した切欠き深さ影響確認試験およびリガメント幅影響確認試験で

は、更に延性が低下して平面ひずみの発生が認められた試験片形状が確認された。平面

ひずみが発生した試験片では軸/周応力比が約 0.5 に近い状態に達しているものと推察

される。 
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3.9.6 試験手法の確立および適用（H27） 

H26 年度までの検討により、切欠き加工を施した試料引張試験により、軸/周応力比とし

て約 0～約 0.5の間で多軸応力度合いを変化させることを可能とする試験体系および試験片

形状の見通しを得た。 

H27 年度においては、H26 年度までの結果を踏まえて、多軸応力度合いを高めた平面ひず

み試験片の形状を検討し、一般的な引張試験装置を用いた試験体系へ発展させることによ

り、多軸応力機械試験としての試験手法の確立を図った。また、当該試験手法を、水素化

材等の劣化模擬材に適用し、機械特性を評価した。 

 

(1) 多軸応力機械試験 

① 試験体系 

  本試験の試験体系の模式図を図 3.9.50 に、固定治具に試料をセットした状況を図

3.9.51 に示す。基本的な概念は H26 年度に用いた体系と同じであり、試験片の曲げお

よび中子による摩擦の影響を除外し、周方向に均一な応力負荷が可能な体系である。

H26 年度の体系は光学顕微鏡用引張ステージ内の寸法制約のため、試料形状は半円状と

していたが、H27 年度においては、一般的な引張試験装置を用いたため、試験片の形状

をCリング状とし、掴み治具と試験片の接触面積を増大させた。これにより、荷重負荷

時の試験片の固定状態が強化され、後述の平面ひずみ試験片を用いた試験等、より高

い荷重が生じる条件に対応することを可能とした。 

 

  ② 供試材 

H26 年度に実施した試験片形状の各パラメータ（切欠き半径(R)、切欠き深さ(D)およ

びリガメント幅(W)）の延性への影響確認試験の結果を図 3.9.52 に示す。なお、同図

中のリガメント幅影響確認試験においては、H27年度に別途追加した結果（リガメント

幅（横軸）：1～3mm）を含めてプロットした。本結果を踏まえ、以下の方針にて、試

験片形状を選定した。 

・切欠き効果により、できる限り多軸応力度合いを高めた試験片形状とする。 

・多軸応力度合いが増大する程、試験片の延性は低下する傾向を示すことから、で

きるだけ低延性となる切欠き形状を選定することとした。 

・切欠き半径（R）については、小さい程延性は低下する傾向であった。ただし、現

状の最小半径である R=0.05mm では加工性の観点で長時間を要する等の難点があり、

かつ、R=0.1mm と大きな差は無いと判断されることから、本試験では、R=0.1mm を

適用することとした。 

・切欠き深さ(D)については、D=0.5mm 程度までは延性が低下する傾向であったが、

それ以上では延性には明確な変化が認められなかった。このことから、本試験で

は、D=0.5mm を適用することとした。 

・リガメント幅(W)については、W=2.0mm 程度までは延性が低下する傾向であったが、
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それ以上では延性には明確な変化が認められなかった。このことから、本試験で

は、D=2.0mm を適用することとした。 

以上に示すように、多軸応力度合いを高めた試験片形状として、R=0.1mm、D=0.5mm

および W=2.0mm を適用した。本形状の試験片は、後述するように、リガメント部分の

広い範囲で平面ひずみ状態を示すことから、以降、平面ひずみ試験片と呼称する。な

お、多軸応力度合いの比較のために、切欠き無し試験片（以降、単軸試験片）、およ

び、やや高い多軸応力度合いとなることを念頭に R=0.2mm、D=0.25mm、W=0.5mm の試験

片（以降、中間試験片と呼称）についても供試した。図 3.9.53 に本試験に用いた試験

片の試験前外観状況の例を示す。 

③ 試験条件 

引張試験の条件は以下の通りとした。 

    ・被覆管種：Zry4 

    ・試験温度：室温 

    ・引張速度：1×10-3mm/sec（静的引張試験レベル） 

  ・試料形状：上記②項に示した通り。 

 

また、H26 年度においては、光学顕微鏡用引張ステージを用いたその場観察により、

試験片に形成されるひずみ分布を詳細に把握することができた。本成果を踏まえ、

H27 年度においても同様に、試験片中央領域に FIB を用いたタングステンデポジット

によるマーカー加工を施した。図 3.9.54 に示すように、引張試験中にマイクロスコー

プを用いて動画撮影することにより当該マーカーの位置座標の変化を追跡し、取得さ

れた画像を用いて、変形に伴う周方向および軸方向のひずみを求めた。 

 

上記試験について、受取材を用いて試験手法の確立を確認した後、材料劣化模擬材

である水素化材（水素濃度レベル：600ppm 目標材(実績 598.1ppm)）および高温酸化材

（1200℃×60sec）に対して本試験を適用し、受取材の挙動との比較を行った。なお、

高温酸化材については、非常に脆化が進行しているため、その変形挙動は切欠き形状

に依らない可能性が推察された。そのため、試料形状は中間試験片のみとして挙動を

確認することとした。 

 

④結果および考察 

引張試験により得られた荷重-変位線図を図 3.9.55 に、試験後の試験片外観状況を図

3.9.56 に示す。これらの結果より、以下が確認される。 

   ・単軸試験片と中間試験片の比較から、切欠きの効果により、塑性変形量が減少する

傾向であることが分かる。中間試験片の方が、最大荷重以降の荷重低下割合が大き

いことから、切欠きの存在により、試験片幅方向のネッキングの進行が促進された

ものと推察される。 

   ・一方、平面ひずみ試験片においては、塑性変形量は小さいが、最大荷重以降の荷重

低下割合が比較的小さい傾向であった。試験後外観における破面形成状況から、単
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軸試験片および中間試験片では破面の向きは肉厚方向とほぼ一致していたが、平面

ひずみ試験片では、破面の向きが肉厚方向に対して傾斜しており、変形モードの変

化が認められる。平面ひずみ試験片の荷重-変位線図において、最大荷重以降の荷重

低下割合が小さい傾向であったことは、試験片幅方向のネッキングが抑制され、肉

厚方向の収縮変形が支配的な変形モードとなったことが要因として推察される。 

 

次に、平面ひずみ試験片におけるひずみ分布測定結果を図 3.9.57 に示す。同図は試験

片中にクラックが発生する直前の状態でのひずみ分布測定結果である。本結果より、リ

ガメント幅中央の 70%程度の領域において、軸方向への収縮（ネッキング）が認められ

ず、周方向への平面ひずみ場が形成されていることが確認された。また、クラックは平

面ひずみ場内の端部で発生する傾向であり、発生直前の周方向ひずみ（以降、破壊ひず

みと呼称）は 17%であった。同様に、中間試験片における測定結果を図 3.9.58に示す。

中間試験片では、周方向中央部でネッキングが進行し、30%程度の軸方向への収縮歪が

認められた。クラックは軸方向中央部で発生し、破壊ひずみは 42%程度であった。   

 

以上、本試験においては、リガメント部分の十分に広い範囲において、平面ひずみ場

を形成させることに成功した。本試験の平面ひずみ試験片における軸/周応力比の FEM

解析による確認は後述するが、図 3.9.59 に示すように、一般に平面ひずみにおける軸/

周応力比は0.5である[3.9.3]。したがって、本試験手法により、軸/周応力比は0（単軸引

張）から 0.5（平面ひずみ引張）までの多軸応力引張試験が可能となった。本試験のひ

ずみ分布測定結果により得られた破壊ひずみを、図 3.9.26 の従来データベース（ジル

カロイ 2 板材使用）[3.9.3]に対してプロットした結果を図 3.9.60 に示す。同図に示すよ

うに、本試験で得られた破壊ひずみは、従来データと概ね同様の傾向を示しており、多

軸応力度の増大に伴って低下する傾向を示した。ただし、従来データに比べて、平面ひ

ずみ条件における破壊ひずみがやや小さい傾向となった。本試験の供試材がジルカロイ

4 の管状試料であることを踏まえると、集合組織や熱処理条件の相違等が影響因子とし

て推察されるが、要因の詳細については、データ数の拡充も含めて、更なる検討が必要

である。 

 

上記により確立した試験手法を用いて、水素化材(600ppm 目標材(実績 598.1ppm))およ

び高温酸化材(1200℃×60sec)を用いて試験を実施し、従来データベース[3.9.3]上にプロッ

トした結果を図 3.9.61 に示す。同図に示すように、水素化材は同程度の水素量の従来デ

ータと概ね同様の傾向であり、多軸応力度合いが増大するに従い、引張方向への延性低

下への影響が増大する傾向にある。なお、受取材と同様に、平面ひずみ条件でやや低い

破壊ひずみとなる傾向であり、要因の詳細については、今後の更なる検討が必要である。

高温酸化材では、バラツキが大きい結果となり、高温で形成される組織の不均一性が反

映された結果と推察される。 
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(2)有限要素解析 

①解析モデル 

H27 年度は、上記（1）項②で示した平面ひずみ試験および単軸試験片を対象として解

析モデルを作製した。使用コードは、ABAQUSver.6.11-1を使用した。材料非線形、幾何

学的非線形を考慮した静的 FEM 解析とし、使用要素は３次元要素（ソリッド要素）、引

張試験における 固定治具は剛体とし、試験片とは面接触を考慮した。図 3.9.62～図

3.9.63 に解析モデルを示す。 

 

②物性値 

物性値は、Zry4 の室温での値として、以下の数値を適用した。 

 

ヤング率 (E)  100000 [MPa]  

ポアソン比(ν)  0.30 [-] 

塑性変形  図 3.9.10 に示す室温式 

降伏応力(σy) 648.9 [MPa]（図 3.9.13） 

 降伏応力は、図 3.9.13(1)関係式[3.9.2]と弾性の応力-

歪関係式の交点とした 

 

なお、H27 年度は H26 年度と同じく、等方性材を仮定して解析を行った。 

 

③境界条件 

1/4 対称モデルとし、対象面を拘束した。 

 

④荷重条件 

端面全接点に引張方向強制変位を与えた。解析では中子移動量が 0.2mm になるまで

RIKS 法（弧長増分法）により漸増載荷させた。 

 

       ⑤結果および考察 

H26 年度と同様に、H27 年度においても、最大荷重時点までの範囲を対象として、応

力状態の評価を行った。 

図 3.9.64 に最大荷重時の周方向および軸方向の応力分布のコンター図を示す。同図

に示すように、単軸試験片では、周方向の単軸応力状態となっており、軸方向応力は圧

縮応力のみが発生しているが、一方で、平面ひずみ試験片では、軸方向にも引張応力が

発生しており、多軸引張状態であることが確認できる。ここで、試験においてクラック

が発生した位置に対応する領域において、それぞれの試験片の軸/周応力比およびひず

み比を導出し、既存データの相関ライン上にプロットした結果を図 3.9.65 に示す。同

図には、塑性ひずみ発生時から最大荷重時までの間の単軸試験片および平面ひずみ試験

片の解析結果からの導出結果を示している。同図に示すように、いずれの試験片につい
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ても、既存の相関ラインと同程度の相関となる傾向であり、平面ひずみ試験片について

は、軸/周応力が約 0.5 となることが確認された。 

 

3.9.7 まとめ 

  多軸応力試験として、予備検討を踏まえ、切欠き付試験片を用いた引張試験を検討し、

試験手法を確立した。本手法の引張体系は、曲げおよび摩擦の影響を除外した体系であり、

試験片形状を調整することにより、単軸引張（軸/周応力比約0）から平面ひずみ引張（軸

/周応力比約 0.5）となる試験が可能である。 

また、本試験手法を水素化材および高温酸化材に適用して、多軸応力下における延性の

評価を行った。水素化材については、受取材と同様に、従来知見の傾向と概ね一致してい

た。今後、更なるデータ拡充により、得られた傾向について確認し、熱処理条件や集合組

織の影響等についても確認していくこと等が課題として挙げられる。 
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図 3.9.1 光学顕微鏡用引張試験装置の外観状況 
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形状：  W（外径/板幅）＝6mm 

t（板肉厚）＝1mm 

R（溝/ノッチ先端部半径）：2種類 0.5mm、1mm（下図参照） 

平行部長さ＝25 ㎜ 

 

 

 

 

 

比較参照用：丸棒では 4㎜径、板材では 4㎜幅（同一肉厚）の通常試験片 

（切欠部底位置での外径、または板幅に相当） 
 
 
 

図 3.9.2 切欠付引張試験片 
  

W 

R

W ｔ 

R 

1mm 

R0.5 R1 

同一の Zry4 丸棒（再結晶焼鈍材）より加工 
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 Zry4 丸棒 Zry4 丸棒から加工した板材 

   
 
 

 
図 3.9.3 切欠付引張試験片の引張試験機への装着状況 
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 丸棒 板材 

切欠なし 

  

切欠先端部半径 
 

＝1.0 ㎜ R 

  

切欠先端部半径 
 

＝0.50 ㎜ R 

  
 

図 3.9.4 切欠付引張試験片の引張試験後、切欠部（または破断部）状況 
 
 

 
 

図 3.9.5 切欠付引張試験片の破断部における断面減少率測定結果 
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（1）切欠付丸棒試験片の FEM 解析モデル(先端部半径=0.5mm) 

 

 

（2）切欠付板材試験片の FEM 解析モデル（先端部半径 0.5mm） 

図 3.9.6 FEM 解析モデル  
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（1）切欠付丸棒試験片 (先端部半径=0.5mm) 

 

   

 
 

（2）切欠付板材試験片（先端部半径 0.5mm） 

 

 

図 3.9.7 FEM 解析結果（Mises 相当応力の分布）  

視野 A 

視野 A(拡大) 

視野 A 

視野 A(拡大) 

視野 B 

視野 B(拡大) 
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（1）切欠付丸棒試験片 (先端部半径=0.5mm) 

 

 

   

（2）切欠付板材試験片（先端部半径 0.5mm） 

 

 

図 3.9.8 FEM 解析による径方向（丸棒）または板幅方向（板材）の応力成分分布と 

試験片破断状況の比較 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

方
向
応
力
成
分

方
向
応
力
成
分 



3.9-28 

 

 

 
リガメント部 

幅 1㎜ 

リガメント部 

幅 2㎜ 

リガメント部 

幅 3㎜ 

切欠き部底 

半径 0.25 ㎜ 

   

切欠き部底 

半径 0.5 ㎜ 

   

切欠き部底 

半径 1㎜ 

  

 

切欠き部底 

半径 2㎜ 

 

  

 

注記）切欠き部にはさまれた部分をリガメントと称することとする。 

 

図 3.9.9 切欠き付リング引張試験片（Zry4 受取材） 
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図 3.9.10 切欠付リング引張試験片の引張試験機への装着状況と引張用固定治具 
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図 3.9.11 切欠付リング引張試験片の破断部における断面減少率測定結果と試験片形状の

関係 

 

 

  

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3

断
面

減
少

率
, %

受取材： Zry4

0.25
0.5
1
2

切欠き部半径（mm）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3

断
面

減
少

率
, %

400ppm水素添加材： Zry4

0.25
0.5
1
2

切欠き部半径（mm）

-30

-20

-10

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3

断
面

減
少

率
, %

リガメント部幅（W), mm

1000ppm水素添加材： Zry4

0.25

0.5

1

2

切欠き部半径（mm）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3

受取材： Zr-2.5Nb

0.25
0.5
1
2

切欠き部半径（mm）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3

400ppm水素添加材： Zr-2.5Nb

0.25
0.5
1
2

切欠き部半径（mm）

0

10

20

30

40

50

60

70

80

0 1 2 3
リガメント部幅（W), ㎜

1000ppm水素添加材： Zr-2.5Nb

0.25
0.5
1
2

切欠き部半径（mm）



3.9-31 

 

 

 

   
 (1)試験片１ (2)試験片 2 

図 3.9.12 FEM 解析モデル 

 

 

 

 

 (1)文献値[3.9.2] (2)モデルでの使用値 

 

図 3.9.13 応力-歪関係 
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（1）境界条件 

 

 
（2）中子寸法 

 

図 3.9.14 FEM 解析境界条件 

 

 

  
 (1) 荷重条件 (2) 着目要素 

 

図 3.9.15 FEM 解析荷重条件と着目要素  
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（1）試験片１ 

 

 
（2）試験片２ 

図 3.9.16 着目要素位置での変形に伴う真歪量の比較  
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（１）試験片（テスト試験片） 

 

  
（２）延伸ステージへの装着状態（左写真）、リング引張治具図面（右図） 

 

 

図 3.9.17 その場観察試験用切欠き付リング試験片と試験状況 
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ｸﾛｽﾍｯﾄﾞ移
動量,mm 顕微鏡写真 ｸﾛｽﾍｯﾄﾞ移

動量,mm 顕微鏡写真 

0 

 

0.39 

 

0.15 

 

0.44 

 

0.21 

 

0.49 

 

0.26 

 

0.54 

 

0.30 

 

0.59 

 

0.34 

 

0.62 

 

図 3.9.18 光学顕微鏡用引張試験装置でのその場観察試行結果（Zr-2.5Nb-400ppm） 
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（Zr-2.5Nb-400ppm 材、0.62 ㎜クロスヘッド変位） 

 

図 3.9.19 光学顕微鏡用引張試験装置での予備試験結果後金相観察写真 

 

 

種類 Zry4：受取材 Zry4：約 400ppm 水素化材 
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図 3.9.20 その場観察試験用切欠き付リング試験片切欠き部拡大写真（試験前） 
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図 3.9.21 その場観察試験における荷重-変位曲線とその場観察写真記録時点 

 

    

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.22 その場観察試験における変形量測定結果 
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図 3.9.23 その場観察試験における金相観察写真 
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（Zry4-400ppm 材、0.53 ㎜クロスヘッド変位により破断） 

図 3.9.24 その場観察試験後金相観察写真 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.25 図 3.9.24 の金相観察面から僅かに研磨（～0.1 ㎜）した面での観察写真 
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図 3.9.26 試験炉での反応度事故試験時応力/歪の解析結果（左図）と 

破損限界歪への水素濃度と応力状態の影響（右図）[3.9.3] 
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図 3.9.27 H26 年度多軸応力機械試験の試験体系の模式図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.28 試験治具による試験片固定状況 
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(a) 切欠き無                (b)切欠き半径：0.05mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c) 切欠き半径：0.1mm           (d)切欠き半径：0.2mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(e)切欠き半径：0.3mm 

 

図 3.9.29 切欠き半径影響確認に用いた試験片の試験前外観例 
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 (a) 切欠き深さ：0.25mm            (b)切欠き深さ：0.5mm 

 

図 3.9.30 切欠き深さ影響確認に用いた試験片の試験前外観例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) リガメント幅：0.3mm            (b)リガメント幅：0.5mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)リガメント幅：0.6mm 

 

図 3.9.31 切欠き深さ影響確認に用いた試験片の試験前外観例 
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(a) タングステンデポジットによるマーカー配列加工 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b) 引張試験中の連続撮影像 

 

図 3.9.32 本試験で用いたひずみ分布測定手法 

 

  

 
拡大

撮影間隔：1コマ/秒 
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(a) 切欠き無                (b)切欠き半径：0.05mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c) 切欠き半径：0.1mm           (d)切欠き半径：0.2mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(e)切欠き半径：0.3mm 

 

 

 

図 3.9.33 試験後の試験片外観状況（切欠き半径影響確認試験） 
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図 3.9.34 荷重-変位線図（切欠き半径影響確認試験） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.35 断面減少率と切欠き半径の関係 
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(a)切欠き半径 0.05mm                          (b)切欠き半径 0.1mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)切欠き半径 0.2mm 

 

各試験片の上段図：周方向ひずみ分布 

各試験片の下段図：軸方向ひずみ分布 

 

図 3.9.36 ひずみ分布測定結果  

 

マーカー位置関係
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(a) 切欠き深さ：0.25mm            (b)切欠き深さ：0.5mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)切欠き深さ：0.75mm 

 

図 3.9.37 試験後の試験片外観状況（切欠き深さ影響確認試験） 
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図 3.9.38 断面減少率と切欠き深さの関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   (a) リガメント幅：0.3mm         (b)リガメント幅：0.5mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)リガメント幅：0.6mm 

 

図 3.9.39 試験後の試験片外観状況（リガメント幅影響確認試験） 
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図 3.9.40 断面減少率とリガメント幅の関係 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.41 断面減少率と水素濃度の関係 
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(a)切欠き無（水素濃度分析値：304ppm） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b)切欠き有（R=0.05mm、D=0.75mm、W=0.3mm、水素濃度分析値：378ppm） 

 

 

※試験後試料の軸方向追込み研磨により、軸方向は中央位置 

 

図 3.9.42 水素吸収材を用いた試験後試料の横断面金相観察 

 

 

 

 

 

 

  

破断部近傍 

拡大 

破断部近傍 

拡大 
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(a)切欠き半径 0.05mm                     (b) 切欠き半径 0.1mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)切欠き半径 0.2mm                       (d) 切欠き無し 

 

図 3.9.43 解析モデル 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（1）境界条件                             （2）中子（固定治具）寸法 

 

図 3.9.44 FEM 解析境界条件  
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図 3.9.45 荷重条件 

 

 

 

  



 

3.9-54 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a)周方向応力 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b)軸方向応力 

 

図 3.9.46 有限要素解析による応力分布評価例（R=0.05mm、D=0.25mm、W=0.3mm） 
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(a)周方向ひずみ 

 

 
 

(b)軸方向収縮ひずみ 

 

 

                  ※比較対象位置はリガメント中央位置 

 

図 3.9.47 解析によるひずみ評価と試験データの比較 

 

  



 

3.9-56 
 

 

 
 

図 3.9.48 軸/周応力比と切欠き半径の関係 

 

 

 

 

 

 
 

図 3.9.49 ひずみ比と応力比の関係 
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図 3.9.50  H27 年度多軸応力機械試験の試験体系の模式図 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.51 試験治具による試験片固定状況 
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(a)切欠き半径依存性                          (b)切欠き深さ依存性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 (c)リガメント幅依存性 

 

図 3.9.52 断面減少率と試験片寸法の関係 
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(a)平面ひずみ試験片(R=0.1mm、D=0.5mm、W=2.0mm) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b)単軸試験片              (c)中間試験片 

                  (R=0.2mm、D=0.25mm、W=0.5mm) 

 

 

図 3.9.53 試験前外観状況の例 

 

 

 

 

 

 

  



 

3.9-60 
 

 
(a)試験前 

 

(b)最大荷重時 

 

(c)クラック発生時 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(d)破断後 

図 3.9.54 試験片の変形過程  
画像記録間隔：15 コマ/秒 
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(a)単軸引張試験片 

 
(b)中間試験片 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(c)平面ひずみ試験片 

 

図 3.9.55 荷重-変位線図 
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(a)平面ひずみ試験片 

 

 

                  
     (b)単軸試験片               (c)中間試験片 

 

 

図 3.9.56 試験後試験片の外観状況の例 
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(a)軸方向ひずみ分布 

 

(b)周方向ひずみ分布 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.57 クラック発生直前における平面ひずみ試験片のひずみ分布測定結果 
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(a)軸方向ひずみ分布 

 

 

 
(b)周方向ひずみ分布 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.9.58 クラック発生直前における中間試験片のひずみ分布測定結果 
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図 3.9.59 ひずみ比と応力比の関係[3.9.3] 
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※本研究の受取材の単軸引張の破壊ひずみ（ε1）は、断面減少率断面減少率

（φ）の値を用いて、ln(1/(1-φ））より導出 

 

図 3.9.60 多軸応力度の変化と破壊ひずみの関係（受取材） 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

単軸引張 
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※本研究の受取材の単軸引張の破壊ひずみ（ε1）は、断面減少率断面減少率（φ）の値を

用いて、ln(1/(1-φ））より導出 

 

図 3.9.61 多軸応力度の変化と破壊ひずみの関係（受取材、水素化材、高温酸化材） 
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 (a)モデル寸法 

 

(b)モデル外観 

 

図 3.9.62 平面ひずみ試験片の解析モデル 
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(a)モデル寸法 

 
(b)モデル外観 

 

図 3.9.63 単軸試験片の解析モデル 
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(a)周方向応力 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(b)軸方向応力 

 

 

図 3.9.64 最大荷重時の応力分布 

 

 

 

 

 

 

 

  

単軸試験片 平面ひずみ試験片 
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図 3.9.65 ひずみ比と応力比の関係 
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3.10 SEM/EBSD 観察 

3.10.1 背景と目的 

ジルコニウム合金からなる被覆管は酸化、水素化、照射等により劣化し、強度が低下する

[3.10.1]。特に水素化によって生じるジルコニウム水素化物は非常に脆く、被覆管の半径方向に

析出した場合は管の強度が著しく劣化する。このため被覆管の製造においては水素化物が円周方

向に配向するよう集合組織が形成されており、六方晶構造を持つαジルコニウムの c 軸が半径方

向を向き、水素化物は主に周方向に析出する。しかし周方向に引張応力がかかったときの再配向

などにより、一部の水素化物が半径方向に析出すると、脆化の原因となる。 

この強度の劣化の程度についてはこれまで巨視的な評価がなされているのみであり、水素化物

の配向を含む微細組織に基づいた微視的かつ定量的な評価はなされていない。同じ水素吸収量で

も配向によっては倍程度引張強度や伸びが異なるという報告もあり[3.10.2]、定量的な評価方法

の確立が望まれている。水素化物が析出した被覆管に応力が付加されたとき、どのように水素化

物近傍の合金母相粒の応力・ひずみ状態が変化し、破断に至るかの条件を評価することができれ

ば、水素化に伴う強度劣化の大きな知見になると考えられる。以上から、本節では後方散乱電子

回折パターン（Electron Backscattering Diffraction pattern, EBSD）法を用いて、Zr-Nb 合金

機械試験材の局所的なひずみ量、また破断に至る応力等の評価を試みた。 

 EBSD法によるひずみ量評価には鉄系合金を中心に多数報告されており、様々な指標がひずみ量

と比例するとされている[3.10.2-3.10.6]。一方で、ジルコニウム合金についてひずみ量を定量

的に調査した例はない。本研究では昨年度に引き続き東北大学にて改良型中子拡管（AEDC）試験

を施したひずみ量既知の引張試験材について観察を行い比較することで、ひずみ指標と実際のひ

ずみ量の関係を定式化した。その後腐食材、また水素化後に AEDC 試験を行い破断させた試料を

観察し、水素脆化についての知見を得ることを目的とする。 

 

3.10.2 実験方法 

・試料調整 

観察試料はいずれも NDC/MNF により製造・提供された Zr-2.5Nb 合金被覆管を切断して得られ

た、厚さ 1 mm のリング材である。これに対して東北大学で開発された AEDC 試験を施し、ひずみ

量を 16 %および 21 %に調整した試料を提供頂いた。これらリング試料を切断し、導電性樹脂埋

め後に軸方向に垂直な面についてクロスセクションポリッシャー（日本電子データム製, CP）に

よって表面研磨処理を行った。また 8500 時間の PWR 模擬条件腐食材についても同様に表面処理

と観察を行った。また NDC/MNF にておよそ 1000 ppm の水素を吸収させた Zr-2.5Nb 材を AEDC 試

験により破断させた試料についても同様の処理および観察を行った。破断試験材の外観と観察面

を図 3.10.1 に示す。観察面は被覆管軸方向に垂直な面であり、いずれも半径方向に対して中央

付近を対象とした。 

・EBSD 観察 

得られた研磨面について、FE-SEM(日本電子製, JSM-6500F)附属の EBSD カメラを用いて後方散

乱電子回折パターンを検出し、結晶構造および結晶方位の推定を行った。解析には OIM Analysis 

ver.6.2 を用いた。EBSD 観察では、試料ごく表面近傍での回折電子線から得られた、菊池パター

ンと呼ばれる信号から結晶方位等の情報を得る。EBSD 法による結晶方位評価の概略を図 3.10.2
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に示す。EBSD法では得られた菊池パターンを様々に処理し、結晶構造ごとに決定されるパターン

に当てはまるかどうかを判定することでその結晶方位を決定する。まったく未知の物質の評価は

難しく、通常は予想される物質の結晶構造を入力しておく必要がある。ここで Zr-Nb 合金におい

て主に存在する物質はマトリクスであるα-Zr のほか、微細な析出物としてβ-Nb や Zr-Nb-Fe 化合

物、また腐食材ではδ-ZrHx 水素化物の形成が考えられる。しかし評価対象が多いと相の推定が困

難になり、また今回は試料のひずみ量が大きく相の取り違えが起きやすいこと、またひずみ評価

のため微細な方位差を求める必要があることから、析出物は対象とはせず、α-Zr 相のみを評価

対象とした。また加速電圧は 30 kV とし、倍率は 5000 倍のときはステップサイズを 0.1 μm、

2000 倍のときは同サイズを 0.2 μm とした。また、一部の試料についてはより高精度な評価手法

[3.10.7]として解析ソフトウェア CrossCourt および解析用 PC を購入し評価に用いた。 

・EBSD 法によるひずみ量評価 

 EBSD法によるひずみの定量的評価は鉄系材料を中心に幅広く行われており、様々な指標が用い

られている。菊池パターンの強度・鮮明さを表わすイメージクオリティ（Image Quality, IQ）、

局所方位差 KAM（Kernel Average Misorientation）、局所方位差平均 GAM（Grain Averaged 

Misorientation, GAM）、結晶粒方位分散 GOS（Grain Orientation Spread, GOS）などがある。

平成 26年度における観察から、KAM、GAM、GOSはいずれもひずみ量と相関があるように見られた

が、図 3.10.3 に示す通り特に GOS が比較的良い傾向を示した。このため今年度は EBSD 法による

ひずみ量の指標として GOS を用いることとして、KAM は参考として示すのみとする。なお KAM は

あるピクセルと接しているピクセルとの方位差を足し合わせ平均をとったものであり、ピクセル

ごとに定義される局所的な方位差である。本解析では 5 度以上方位差がある場合は粒界と見なし

たため、KAM 値は最大でも 5 度となる。同一粒内のすべてのピクセル間の方位差をとって平均し

たものが GOS であり、粒ごとに定義される。粒内の離れたピクセル間の方位差を考慮するため、

広範囲のひずみを評価できる指標とされている。KAM, GOS の評価手法概略を図 3.10.4(a)(b)に

示す。ひずみ量既知の試料について、数視野の GOS 平均値を評価し、実際のひずみ量と比較する

ことでこれらひずみ指標とひずみ量の関係式を求めた。また、破断させた試料については全体の

観察に加え、破断面に接する粒の GOS 値を評価した。 

 

3.10.3 結果と考察 

・ひずみ指標との比較 

 ひずみ量 16 %、21 %とした AEDC 試験試料の IQ マップ、結晶方位を示す逆極点図（結晶方位）

（Inverse Pole Figure, IPF）マップ、IQ+KAM マップおよび IQ+GOS マップをそれぞれ図 3.10.5

および図 3.10.6 に示す。それぞれ数視野観察したなかの 2 視野ずつを示した。画像の横方向が

被覆管の円周方向、縦方向が半径方向に対応しており、AEDC試験では円周方向に応力が付加され

ている。なおクリーンアップ処理およびローテーションは行っていない。観察面の結晶面は柱面

が主に見られているが、昨年度のひずみ 10.5 ％以下の試料と比較すると赤で示される底面に近

い方位の面の割合が大きくなっている。これは双晶変形等に伴うものと思われる。またそれぞれ

の粒内で方位に相当する色の変化が表れており、塑性ひずみによる方位変化が見て取れる。図

3.10.7 に粒径の分布、表 3.10.1 にその平均を示す。粒径は面積から円と換算し、その直径で評

価している。粒径の分布は他の試料とほぼ変わらず、ひずみを含まない試料で平均粒径 2.7 μm
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に対し、ひずみ量 16 %、21 %試料でそれぞれ 2.7 μm、2.9 μm と大きな差は見られなかった。 

 図 3.10.8 には KAM の分布を、その平均値を表 3.10.1 に示す。分布はひずみ量が大きくなるほ

どブロードに、かつ高い側にシフトしており、また平均値が増加していることがわかる。図

3.10.9 には同様に GOS の分布、平均値を表 3.10.1 に示している。KAM と同様に、ひずみ量とと

もにブロードに、かつ値が大きくなっていることがわかる。GOS について、各視野での値を組成

ひずみ量ごとにプロットしたものを図 3.10.10 に示す。昨年度までの結果を合わせ、21 %のひず

み量まで GOS 値と塑性ひずみ量の間に線形関係が得られていることがわかる。フィッティングに

より、GOS とひずみ量ε(%)との間で下記の線形関係があることを確かめた。 

 GOSave[度] = 0.143 ε [%] + 0.251, R2=0.983 

相関関数 R の二乗の値も 0.986 と高く、この式をもって局所的な粒ごとのひずみ量を評価できる

と考えられる。 

 

・腐食試料 

Zr-2.5Nb を 8500 時間腐食させた試料の 2000 倍、5000 倍で観察した IQ マップ、IPF マップ、

IQ+KAM マップおよび IQ+GOS マップをそれぞれ図 3.10.11(a)(b)に示す。ところどころに IQ マッ

プ上で黒く表示される領域があり、これまでの観察例からこれが水素化物と思われる。8500時間

の腐食でも水素化物の量は少ないが、わずかに見えた部分について 5000 倍で見た図 3.10.11(b)

についての IQ+GOS マップを見てみると、水素化物に隣接している粒の GOS 値が有意に高くなっ

ている。他に高い GOS 値を示す粒もところどころに見られるが、連なった水素化物に沿って高い

GOS 値を示す領域が見られていることから、これは水素化物形成時の体積膨張に伴うひずみと思

われる。ただこの値はそれほど大きくはなく、GOSにして最大でも 1～1.5度程度であり、前述の

式からは 5 %程度以下の塑性ひずみに相当する。このように、水素化物形成に伴う隣接 Zr 粒のひ

ずみ量を定量化できた。 

 

・水素化＋破断試料 

 図 3.10.12 に水素化後に AEDC 試験を行い破断させた試料について、破断面から離れた部分で

EBSD 観察を行ったときの 2 視野分の各マップを示す。これまでの観察例から、IQ マップ上で粒

界以外のある程度以上の厚さを持った黒色の部分が水素化物と思われる。KAM、GOS値はこの水素

化物の分布と関連はないように見える。これは水素化物形成によるひずみ量が数%以下であるた

め、このような大きいひずみ量を有する試料では GOS 値等の増加が埋もれてしまったものと思わ

れる。 

 続いて図 3.10.13 に、破断部近傍での各マップを示している。本観察において垂直方向から見

た破断面は大きく二通りに分かれる傾向が見られており、ひとつはその破断面が滑らかであり、

もう一方は粗くなっていた。前者の例を図 3.10.13(a)に、後者を同図(b)に示している。IQ 値が

非常に低く、信頼性はそれほど高くないと考えられる。まず IPF マップから破面に接している粒

の結晶方位を見た。図 3.10.13 の IPF マップの右横に、破面に接するいくつかの粒の方位を六方

晶のかたちで示している。水素化物の癖面関係などと関係があるかと考えたが、ここでは粒はほ

ぼランダムな方向を向いているように思われ、また滑らかな部分と粗い部分のあいだの差異も見

られない。強いて言えば破面は(01-12), (01-11)面などを向いているものが多いようにも思える
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が、単に集合組織のよるもののようでもあり、はっきりしない。また KAM の分布については赤

（5度）で示された部分が粒界に大きく偏っているように見えるが、これは IQ値が低く、結晶方

位がランダムになっている部分であり、ひずみに起因するものとは言えない。GOS 値については、

破面に接する粒の平均 GOS を次に示す方法で算出した。まず破面にほぼ平行となるよう直線を引

き、そこでの GOS 値分布を求めた。それぞれの分布を IQ+GOS マップの右横に示している。これ

を長さで重みづけすることで平均値を求めた。得られた平均 GOS 値は、ばらつきが大きいものの

滑らかな部分では 2.2～3.2 度、粗い部分では 3.2～4.2 度となり、差が見られた。前述の式から

前者は 13～20 %、後者は 20～28 %の組成ひずみ量に相当する。 

 ここで GOS 値に差が見られた理由について、近傍の水素化物の有無が関係していると考えた。

半径方向に分布した水素化物を含む試料に引張応力をかけ破断させた際、まず脆い水素化物が存

在する界面からクラックが形成し、これが起点となって破断するものと思われる。水素化物が割

れたのち、他の部分は延性的に破壊するため、破面は脆性破面と延性破面が混在する。この概略

を図 3.10.14 に示す。こうした破面の混在は他の水素化物を含む被覆管の破損でも見られている

[3.10.8]。以上から、EBSD観察で見られた二つの破面について、滑らかな部分は水素化物に隣接

しており初期に脆性的に破断した面、粗い部分はそののちに延性的に破断した部分と考えた。こ

のため前者のひずみ量は、局所的な水素化物を有する界面が割れるときの応力に対応していると

思われる。図 3.10.15 には Zr-2.5Nb 材と同じく再結晶材である Zry-2 の簡略化した真応力-真ひ

ずみ関係を示している。ここから 13-20 %の塑性ひずみに対応する引張応力はおよそ 500～550 

MPa となる。これは周囲を Zr粒に囲まれた水素化物を含む界面が割れるときの局所的な引張応力

に相当すると考えられる。 

 以上から、ひずみ量既知の AEDC 試験材の観察から EBSD 観察による定量的な局所ひずみ量評価

の手法を確立し、これをもとに水素化物形成に伴うひずみ量、また水素化物を含む界面が割れる

ときの局所引張応力の値を推定した。これは水素脆化を評価する一つのパラメータになると考え

られる。例として図 3.10.16 に初期き裂を含む Zr 板の FEM 解析結果を示す。解析には ABAQUS 

Student Edition ver.6.14 を用いた。図 3.10.15 に示した Zry-2 の機械特性およびき裂進展の臨

界応力として 500 MPa を入力することで、おおよそ周方向応力が 350 MPa となったときに水素化

物が割れはじめ、き裂進展部に接した部分では 10～50 %の塑性ひずみが形成された。得られた局

所ひずみ評価手法や破壊に関するパラメータは、このような破断の解析や破断後の組織観察に用

いることができると考えられる。 

 

3.10.4 まとめ 

 本節では Zr-2.5Nb の厚さ 1 mm のリング材について、東北大学にて AEDC 試験を行ったひずみ

量既知の試験材、8500 時間腐食材、1000 ppm 水素化後に AEDC 試験により破断させた試験材、そ

れぞれについて EBSD 観察を行い、以下の結果を得た。 

・昨年度に引き続きひずみ指標として GOS の平均値に着目し、この結果から既知ひずみ量εに

対して以下の比例関係があることを確かめた。 

GOSave[度] = 0.143 ε[%] + 0.251, R2=0.983 
試料のひずみ量を昨年度の 10.5 %までから 21 %まで拡大したことで、少なくとも 20 %程度

までは粒ごとの局所ひずみ量の評価が可能となった。 
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・8500 時間腐食材の観察から、水素化物形成時に隣接する Zr 粒に最大 5 %程度の塑性ひずみ

を与えることがわかった。 

 ・水素化・AEDC 試験材の観察から、二種類の破面が認められ、滑らかな側の破断面に沿った

Zr 粒のひずみ量を 13～20 %と推定した。これは 500～550 MPa の引張応力がかかったことに

相当する。 

 以上から SEM/EBSD 観察による Zr 合金被覆管の水素脆化の評価手法について、一定の知見を得

ることができた。 
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表 3.10.1 粒径およびひずみ指標の平均値  

既知ひずみ量 平均粒径 (μm) KAM 平均（度） GOS 面積平均（度） 

0 % 2.7 0.22 0.21 

2.3 % 2.9 0.23 0.42 

4.0 % 3.1 0.27 0.78 

8.7 % 2.8 0.38 1.47 

10.5 % 2.8 0.46 1.92 

16 % 2.7 0.58 2.51 

21 % 2.9 0.68 3.13 

0～10.5 %試料については平成 26 年度報告書の値を再掲した  
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図 3.10.1 EBSD 観察における試料調整 

 

 

 

図 3.10.2 EBSD 法による結晶方位決定の流れ 
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図 3.10.3 GOS 値と塑性ひずみ量の比較（平成 26 年度報告書、再掲） 

 

 

図 3.10.4 EBSD 法によるひずみ指標の評価手法 (a)KAM (b)GOS 
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図 3.10.5 AEDC 試験材の EBSD 観察結果 ひずみ量 16 % 
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図 3.10.6 AEDC 試験材の EBSD 観察結果 ひずみ量 21 % 

  

AEDC 試験材 ひずみ量 21 % 左から IQ マップ、IPF マップ、IQ+KAM マップ、IQ+GOS マップ     
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図 3.10.7 粒径分布（直径換算） 
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図 3.10.8 KAM 分布 
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図 3.10.9 GOS 面積割合分布 
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図 3.10.10 GOS 値と塑性ひずみ量の比較 
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図 3.10.11 8500 時間腐食材の EBSD 観察結果 (a)×2000 

 

 

 

8500 時間腐食材 左から IQ マップ、IPF マップ、IQ+KAM マップ、IQ+GOS マップ       
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図 3.10.11 8500 時間腐食材の EBSD 観察結果 (b)×5000 

 

 

 

8500 時間腐食材 左から IQ マップ、IPF マップ、IQ+KAM マップ、IQ+GOS マップ 

                       

8500 時間腐食材 左から IQ マップ、IPF マップ、IQ+KAM マップ、IQ+GOS マップ 
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図 3.10.12 1000 ppm 水素化・AEDC 試験材の EBSD 観察結果 
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図 3.10.13 破断部近傍の EDSD 観察結果 (a)滑らかな破断面 

水素化・AEDC 試験材 左上 IQ マップ、右上 IPF マップ、左下 IQ+KAM マップ、右下 IQ+GOS マッ

プ                       

水素化・AEDC 試験材 左上 IQ マップ、右上 IPF マップ、左下 IQ+KAM マップ、右下 IQ+GOS マッ

プ       

0   －   5 0   －  10
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図 3.10.13 破断部近傍の EDSD 観察結果 (b)粗い破断面 

 

水素化・AEDC 試験材 左上 IQ マップ、右上 IPF マップ、左下 IQ+KAM マップ、右下 IQ+GOS マッ

プ                     
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プ       
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図 3.10.14 予想される混在破面の形成の流れ 
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図 3.10.15 Zry-2 の室温における真応力－真ひずみ関係 
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図 3.10.16 FEM 計算例 (a)計算モデル (b)Mises 応力分布 (c)塑性ひずみ分布 
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3.11  TEM 観察 

3.11.1  背景及び目的 

燃料被覆管材料の環境劣化において最も懸念される問題は、腐食とそれに伴う水素脆化である。

水素は材料表面が高温高圧の水もしくは水蒸気によって酸化する際に生成され、その表面酸化被

膜を介して材料の内部へ拡散する。水素が酸化被膜でトラッピングされて透過しなければ、水素

脆化は起こらない。透過する速度が速ければ、水素脆化が起こるタイミングも早くなる。水素が

表面酸化被膜を透過する速度は、被膜を構成する酸化物相の結晶構造や結晶粒径、結晶方位関係、

合金元素の分布などに依存すると考えられる。それ故に、酸化被膜の微細組織に関する詳細な情

報は、水素の透過性及び水素脆化に対する耐性をモデリングするために必要不可欠なデータベー

スであり、また、より優れた特性を持つ材料を設計するための指針となる。我々は本研究プロジ

ェクトの前身である JST 原子力イニシアティブ「先進燃料被覆管材料の水素化および照射効果の

解明に関する研究」において、J 合金の酸化被膜を最新鋭の 3 次元レーザーアトムプローブを用

いて解析し、酸化被膜と金属母相の界面には亜酸化物相が複数種類存在することや、Nb 析出物

はマトリックスよりも酸化が開始するタイミングが遅いことを明らかにした[3.11.1]。但し、ア

トムプローブで観察可能な視野範囲はせいぜい数 100 ナノメートルのオーダーであり、分析は界

面近傍について重点的に行ったため、それだけでは解釈しきれない未解決問題もいくつか残った。

特に、Nb 析出物が腐食によって最終的にどうなるのかという、Nb 添加による耐食性向上のメカ

ニズムを考える上で最も重要な検討項目が未解決であった。本研究プロジェクトでは、“TEM 観

察実験”の検討課題として、球面収差補正機構付き分析型 TEM（JEOL ARM200F）を駆使して J 合

金の酸化被膜の解析を行い、その未解決問題を解明することを試みた。これは JST 原子力イニシ

アティブの実績を踏まえて採択された本原子力システム研究プロジェクトに期待される“発展型

研究課題”であると同時に、この酸化被膜の研究は特にここ数年、国内外の燃料被覆管関連の学

会において最も注目されている研究テーマの一つであるという意味で、燃料被覆管研究業界の強

いニーズに対応した研究課題でもある。 

“TEM 観察”ではこの他にもう一つ、機械的試験に関連した基礎研究を並行して行った。これ

は、本原子力システムの研究プロジェクト全体の方向性が研究の進行に伴い変遷し、最終的に改

良型中子拡管試験などの機械的試験の手法開発に重点を置いて成果を集約することになったため、

その目的に合わせて企画したサブテーマである。具体的には、塑性変形した試料について、EBSD

で分析した個所を TEM で直接観察し、EBSD で評価した結晶回転（KAM）と転位密度の関係につい

て解明することを試みた。EBSD は塑性変形組織を定量的に評価することが容易で、材料の構造

寿命を予測するという目的において有用な分析手法であるが、それによって評価した結晶回転の

内訳が必ずしも明らかではないため、実験データを直接モデル計算に反映することが困難である。

モデル計算では通常、転位密度をインプットデータとして用いることが多いため、結晶回転と転

位密度の定量的関係（転位一本当たり何°の結晶回転に相当するか）を求めることができれば、

EBSD とモデル計算を橋渡しできることになる。本研究のように、TEM で転位密度を測定した場所

をそのまま EBSD で分析するという試みは他に例がない。 

先行研究には XRD で求めた転位密度と比較した例が幾つかある[3.11.2-3.11.4]が、XRD との
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比較では粒界転位の解釈が問題となる。XRD で得られる転位密度のデータは、（試料が多結晶の

場合）結晶粒内の転位と粒界転位の両方を含めた平均の値であり、それぞれの割合が何%かはわ

からない。一方、EBSD で得られる結晶回転角のデータでは、粒内の平均方位からズレ（GOS の場

合）や隣のピクセルとのズレ（KAM の場合）を評価しているが、結晶粒と結晶粒の狭間に位置す

る粒界は、いずれの結晶粒にも属していないと考えれば、その評価の適用範囲外ということにな

る。この解釈が正しいか正しくないかという議論は、人によって意見が分かれるところではある

が、現実に起こりうる状況として、例えば電子線のプローブが粒界を跨いで左側の粒と右側の粒

から均等に照射した場合は、そのピクセルはどちらの結晶粒に属するか判別不能となるため、結

晶回転角を評価することができない。しかし、EBSD 分析における盲点である均等照射の条件は、

理論上、粒界の情報を最も正確に取得できるはずの条件でもある。このように、粒界の本質と

EBSD の原理を突き詰めて考えていくと、XRD で得られたデータと EBSD で得られたデータを同じ

土俵に乗せて比較することの正当性が必ずしも担保されていないことに気づく。 

先行研究にはまた、TEM の結果と EBSD の結果を比較した例も幾つかある[3.11.4-3.11.5]が、

それらはいずれも同じ試料から作成したサンプルの比較ではあっても、全く同じ場所の比較では

ない。多結晶試料の塑性変形では、転位密度は結晶粒によって異なるため、統計的議論に十分な

数の結晶粒（一般的には数百から千程度）を観察しなければ比較は本来成立しないはずである。

それは測定データの計算処理をソフトウェア上で完全自動で行える EBSD では可能であっても、

手作業で転位を一本一本地道に数えなくてはならない TEM では不可能である。 

これらの理由から、TEM で観察した（結晶粒界を含まない）領域をそのまま EBSD で直接分析

する意義は大きい。EBSD を用いた歪評価手法の高度化に寄与する基礎研究として、燃料被覆管

だけでなく、構造材料の寿命評価全般について波及効果が期待できる。 
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3.11.2  腐食材の組織観察 

3.11.2.1  先行研究 

ジルコニウム合金の耐食性が Nb を合金化することによって向上することは昔から経験的に知

られており、近年開発された高燃焼度化対応先進燃料被覆管材料（J 合金や、ZIRLO、M5 など）

にはいずれもこの知見が活かされているが、Nb 添加による耐食性向上のメカニズムは必ずしも

明らかではない[3.11.6]。J 合金では、マトリックスに固溶している Nb の濃度は 0.5 at.%程度

であり、粒界に Nb は偏析していない（図 3.11.1 及び図 3.11.2）[3.11.1, 3.11.7, 3.11.8]。

添加した Nb の大部分は、J1 及び J3 では bcc-Nb として析出している（図 3.11.3）。J2 では、

bcc-Nb の他にもラーベス相 Zr(Fe,Cr)2 に Nb が置換固溶した析出物が含まれる（図 3.11.3）。

腐食によって合金の表面形成した酸化被膜の微細組織について、JST 原子力イニシアティブ時代

に行ったアトムプローブ分析で明らかになった Nb のふるまいは以下の 3点である。 

（１）酸化被膜内の Nb 濃度は、金属母相より低い 

（２）Nb は偏析しない 

（３）Nb 析出物は Zr マトリックスと比較して酸化が開始するタイミングが遅い 

表 3.11.1 は我々が J3 の腐食材（腐食時間は 500 h）について行ったアトムプローブ分析結果

であり、金属母相と比較して、亜酸化物 Zr3O、ZrO2、ZrO、安定酸化物 ZrO2の Nb 濃度が低い傾向

にあることが定量的に示されている。同様の傾向は、最近 Wei らが ZIRLO について行ったアトム

プローブ分析結果でも確認されている（図 3.11.4）[3.11.9]。Wei らの分析結果では、金属母相

と表面酸化被膜の界面に Sn は偏析するが、Nb は偏析しないことも示されている。Nb が金属母相

と酸化被膜の界面に偏析しないことは、Sundell らが Zr-2.5Nb モデル合金について行ったアト

ムプローブ分析結果にも示されている[3.11.10]。酸化被膜内部の界面については、我々が J 合

金の腐食材に行ったアトムプローブ分析で、Nb が ZrO2と ZrO の界面（図 3.11.5）やそれらの粒

界（図 3.11.6）に偏析しないことが明らかとなった。Nb 析出物の遅れ酸化に関しては、これも

我々のアトムプローブ分析（図 3.11.7）で、マトリックスが亜酸化物 Zr3O の組成のとき、Nb 析

出物には酸素が全く含まれていないことが明らかとなった。 

これらのアトムプローブ分析では、酸化被膜と金属母相の界面から数 100 nm 以内の領域にお

ける Nb のふるまいを示している。それより遠く離れた領域における Nb のふるまいについては、

アトムプローブで検討した先行研究はない。TEM による組織観察では、酸化被膜を構成する ZrO2

の結晶粒が析出物と同程度に微細なため、Nb 析出物を回折コントラストで判別することが困難

である。そのような制約がある中で、幾つかの研究グループが Nb 析出物のふるまいの特徴を

TEM 観察で調査している[3.11.11-3.11.14]。その結果は以下の 4 点に要約されるが、これらは

相互に矛盾しており、包括的な理解は未だに得られていない。 

（１）Nb 析出物は腐食酸化によってアモルファス化する場合がある 

（２）Nb 析出物の酸化は段階的に進行し、NbO2を経て Nb2O5になる 
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（３）Nb 析出物の遅れ酸化はない 

（４）Nb 析出物はマトリックス（ZrO2）に再固溶する場合もある 

 Nb 析出物のアモルファス化を最初に見出したのは Lin ら[3.11.11]であり、その後、Pêcheur 

[3.11.12]、 Kim ら[3.11.13]、de Gabory と Motta ら[3.11.14]の報告がある。Kim らの報告で

は、高分解能電子顕微鏡観察（HR-TEM）像において析出物に格子縞が確認できなかったことを根

拠にアモルファスと結論づけている。また、de Gabory と Motta らの報告では、回折コントラス

トにおいて析出物のコントラストが“milky”であったことを根拠にアモルファスと結論づけて

いる。これらはアモルファス化の根拠としては不十分であるが、Lin らと Pêcheur の報告ではナ

ノビーム電子回折によってアモルファス構造に起因するハローリングを検出しているため、Nb

析出物がアモルファス化する場合があることそれ自体は間違いないと考えてよいだろう。Lin ら

はアモルファス化した Nb 析出物を EELS で分析し、その EELS スペクトラムを bcc Nb、Nb2O5、

ZrO2のそれと比較した（図 3.11.8）。アモルファス Nb 析出物のプラズモンピークが 2 つに分離

していることから、この析出物は金属ではなく、酸化物であると結論づけている。彼らが用いた

試料は Zr-2.5Nb モデル合金で、400℃の水蒸気に 24 時間暴露した後、310℃のリチウム含有水に

176 日間浸漬させたものである。 

 Kim ら[3.11.13]は、360℃の純水で腐食させた Zr-1.5Nb 合金における Nb 析出物の HR-TEM 格

子像を解析し、Nb 析出物は界面近傍でまず正方晶の NbO2 に変態し、その後アモルファスを経て

から、析出物がマトリックスに再固溶すると結論づけている（図 3.11.9）。彼らは、析出物が

回折像コントラスト観察で見出せたのが界面から約 1 μm 以内の領域に限定されていたため再固

溶したと結論づけているが、これは析出物が消えた根拠としては不十分である。 

de Gabory と Motta ら [3.11.14]は、360℃の純水で腐食させた ZIRLO に含まれる bcc-Nb の析

出物と Nb 含有ラーベス相の析出物を観察し、両者は共にアモルファス化することを確認してい

る。アモルファス化が開始するのは界面から約 400 nm であり、それより界面に近い領域にある

析出物は全て金属であると結論づけている。但し、界面近くの析出物が金属であると結論づけた

根拠が何かは記述されていない。また、界面から遠く離れた領域（1 μm 以上離れた領域）にお

いて、析出物がアモルファスのままなのか、或いは再固溶しているのかという問題については言

及されていない。彼らはまた、EDS による分析結果を根拠として、bcc-Nb 析出物には Zr が 20 

at.%含まれており、酸化に伴い Zr の含有量が統計的に有意に減少していたと主張している。し

かしながら、分析した析出物がマトリックスとオーバーラップしている可能性については検討し

ておらず、また、特性 X 線ピークのオーバーラップの問題（後述）についても全く記述されてい

ないため、その主張の信憑性については疑問が残る。 

 Yao ら[3.11.15]は、360℃のリチウム含有水で Zr-1.0Nb-0.2Bi 合金について Kim らと同様の

HR-TEM 観察を行い、Nb 析出物はアモルファス化しないと結論づけている（図 3.11.10）。彼女

らの解析では、酸化被膜をまず STEM 暗視野像で観察し、STEM で見えた析出物を HR-TEM 格子像

で観察している。STEM で析出物が検出されるのは界面から約 1 μm 以内の領域に限定され、そ

れより離れた領域で析出物がどうなっているのかという問題については言及されていない。彼女
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らの解析では、Nb 析出物はまず正方晶の NbO2 に変態し、その後（界面からの距離の増大に伴い）

Nb2O5 に変態すると結論づけられている。彼女らは、酸化被膜と金属母相の界面上にある析出物

が NbO2 であると指摘しており、これを根拠にして析出物の遅れ酸化はないと結論づけている。

同じグループが Zr-1Nb-xGe について行った HR-TEM 像観察[3.11.16]でも、結論はほぼ同じであ

る。 

 Sakamoto と Une ら[3.11.17-3.11.18]は、STEM 像観察と EDS 元素マッピングによる分析に基
づき、Nb 析出物はマトリックスに再固溶すると結論づけている（図 3.11.11）。試料は Zr-

2.5Nb モデル合金で、腐食環境は純水とリチウム含有水の 2 種類を検討した結果、リチウムがあ

る状況では再固溶が促進されるが、純水でも再固溶は起こると報告している。彼らの観察では、

回折コントラストや回折図形、HR-TEM 格子像観察は行われていないので、析出物がどのような

構造変化を経て再固溶に至るのか、そのメカニズムの詳細は不明である。ZrO2 に Nb 析出物が再

固溶するのであれば、その過程で ZrO2 には一時的に Nb が高濃度（場合によっては数～数 10 

at.%）強制的に固溶した状態を経なくてはならないが、そのような状態が現実的に起こりうるも

のなのかという問題について、状態図の観点からは検討されていない。Zr に酸素が固溶したと

きの Nb の固溶限への影響については、熱力学的に検討した先行研究があり[3.11.19]、その計算

では酸素の固溶量の増大に伴い（hcp-Zr 中の）Nb の固溶限が減少すると報告されている（図

3.11.12）。ZrO2における Nb の固溶限については検討されていない。 

 先行研究を踏まえると、本 TEM 観察における主な検討項目は次の 3つということになる。 

（１）再固溶の有無 

（２）アモルファス化の有無 

（３）遅れ酸化の有無 

 アモルファス化は酸素が Nb 析出物に浸透することで起こる。これは言い換えると、酸素の拡

散によって誘起されるアモルファス化である。アモルファス化が元素の拡散によって誘起される

現象は、金属－金属拡散対[3.11.20−3.11.23]や酸化物－酸化物拡散対 [3.11.24]、金属の水素

化 [3.11.25-3.11.26]や酸化[3.11.27]などで報告例があり、拡散係数が大きく異なる元素を組

み合わせた場合に起こることが知られている[3.11.28]。但し、これまでに報告されている事例

はいずれも、2 つの元素のうちの片方が動けない条件である。Nb 析出物が再固溶するのであれば、

アモルファス化が酸素原子とニオブ原子の両方が動ける条件で起こっていることになり、それは

アモルファスの基礎研究としてインパクトのある現象である。 

 

3.11.2.2  実験方法 

試料は腐食時間が 3,500、8,500、13,000 時間の J3 である。TEM 観察用の試料は、表面酸化被

膜を断面方向から観察する試料と、酸化被膜から遠く離れた領域を観察する試料の 2 種類を用意

した。後者は（腐食の際の）長時間熱時効が組織に及ぼす影響を検討する目的で観察した。前者
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は FIB を用いて管材表面からピックアップし、後者は管材を機械研磨して得られた平板から打ち

抜いた 3 mm ディスクを、テヌポールを用いてツインジェット電解研磨して作成した。電解研磨

は過塩素酸 10% + エタノール 90%溶液を用いて-20℃で行った。FIB は東大東海村キャンパスの

Hitachi FB2000 を使用した（図 3.11.13）。観察に用いた TEM は主に東北大大洗キャンパスの

JEOL ARM200F である（図 3.11.14）。この他にも、九大病院キャンパスと筑紫キャンパスの

ARM200F も使用した。 

EDS の分析条件の詳細は以下の通りである。シグナル強度を稼ぐため、コンデンサレンズ絞り

は最小サイズより一つ大きなものを選択し、 プローブサイズは 5C を選択した。倍率は主に 2

万倍と 5 万倍である。5 万倍で酸化被膜を分析した場合のカウント数は、約 1000 cps であった。

マッピングのスキャン解像度は 512 x512 pxl であり、スキャン回数は 300 回を目途とした。 

 

3.11.2.3 実験結果及び考察 

図 3.11.15 は 3,500 時間及び 13,000 時間の酸化被膜の STEM 像である。STEM 暗視野像ではカ

メラレングスを応じてコントラストが変化する。カメラレングスが長い場合は、STEM 検出器に

低角側に散乱された電子が捕獲されるため、回折コントラストを強く反映した像が得られる。カ

メラレングスが短い場合は、高角側に散乱された電子が結像に寄与するため、元素の種類を反映

したいわゆる Z コントラストが得られる。前者では金属母相が酸化被膜より暗いコントラストに

なるのに対し、後者では金属母相の方が酸化被膜より電子密度が大きいため明るいコントラスト

になる。コントラストの逆転が起こるのは、この電子顕微鏡の場合、カメラレングスが 12～20 

cm 程度であった。カメラレングスが長い場合も短い場合も、析出物は界面から約 1 μm の領域

にのみ検出された。この臨界距離は、腐食時間によらず、常に約 1 μm であった。 

図 3.11.16-図 3.11.18 は、STEM 像で可視化された析出物のサイズについて定量的に分析した

結果である（図 3.11.16 は 3,500 時間、図 3.11.17 は 8,500 時間、図 3.11.18 は 13,000 時間で

ある）。析出物が酸化によって再固溶しているのであれば、界面からの距離の増大に伴いサイズ

が徐々に小さくなっていると予想されるが、実際にサイズを定量評価してみると、そのようなサ

イズ変化は顕著ではなく、析出物は臨界距離を境にしてサイズ変化を伴わずに消えていることが

明らかとなった。 

図 3.11.19 は 3,500 時間及び 13,000 時間の酸化被膜の EDS マップである。Nb や Zr といった

重い元素のマッピングでは、デフォルト設定で最外殻の L 線が指定されている。これは内側にあ

る K 線よりも特性 X 線の強度が一桁近く大きく、一般的に定量精度が高いためである。L 線を用

いた Nb マッピングでは、析出物は界面近傍にのみ検出され、STEM 観察と整合する結果が得られ

た。しかしながら、周期律表で Nb の右隣に位置する Mo でマッピングすると、析出物が酸化被膜

全体に一様に分布していることが明らかとなった。この合金には Mo は含まれておらず、FIB の

試料をマウントしたメッシュも Mo 製ではなく Cu 製であるため、この析出物は Mo ではない。実

際、Nb-K 線でマッピングした結果では Mo-L 線で可視化された析出物が検出されている。これら

の結果は、Nb 析出物が再固溶せず、析出物のまま酸化していることを示唆している。 
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Nb 析出物が（L 線の）Nb マップでは可視化されず Mo マップで可視化されるという現象は、特

性 X 線の S/N 比と、マッピングに用いられた ROI（region of interest）の設定に起因したアー

ティファクトである（図 3.11.20）。Nb の Lα線は Zr の Lβ線と非常に近い位置にあるため、マ

トリックスからのシグナルが強い条件―例えば試料の厚いところ―では、Nb のシグナルはマト

リックスのシグナルに埋もれてしまい、Nb マップでは析出物を識別できなくなる（図 3.11.21）。

デフォルト設定では、ROI の幅は Nb の場合、左端が Zr の Lαの位置で、右端が Mo の Lαの位置

である。Mo の ROI は、左端が Nb の Lαの位置である。Nb の ROI の位置ではマトリックスのシグ

ナルが大きくて析出物が見えない場合でも、Mo の ROI の位置では、Nb のシグナル強度は小さく

ても、それ以上にマトリックスのシグナル（ノイズ）が小さくなるため、S/N 比が向上した結果

として Nb 析出物が見えると考えられる。このように、L 線ではピークのオーバーラップの問題

によって析出物のふるまいについて正確な情報が得られないが、L 線より高エネルギー側に位置

する K 線では、ピーク間の間隔が広く、マトリックスのシグナルとオーバーラップしないため、

アーティファクトを回避できる（図 3.11.22）。 

以上の解析結果から、析出物が再固溶せずに析出物のまま酸化されていることは明らかである

が、この解析から得られたもう一つの重要な知見は、界面近くの析出物と、界面から遠く離れた

ところの析出物とでは、Z コントラスト及び EDS マップにおける S/N 比が異なるということであ

る。界面近いところと離れたところとでは、（特性 X 線の強度プロファイルを見る限りでは）試

料厚さにそれほど大きな違いはない（図 3.11.23）。にもかかわらず、析出物の視認性がある位

置を境にして大きく異なるということは、析出物自体の電子密度がその位置で（酸化が急激に進

行した結果として）変化していることを意味している。 

理論上、STEM コントラストで析出物が見えなくなるのは、析出物の電子密度がマトリックス

の電子密度と同じになったときである。そこで、析出物とマトリックスの電子密度が酸化によっ

てどのように変化するのかという問題について、まずは数値計算で検討してみた。マトリックス

に関しては、hcp の Zr と単斜晶の ZrO2について計算した。析出物に関しては、Nb-O 平衡状態図

[3.11.29]には NbO、NbO2、NbO5の 3 種類しか記載されていない（図 3.11.24）が、JCRDS カード

を検索すると”Nb oxide”に該当するものは 99 件ある。このうち、結晶構造の詳細が明らかな

もの（表 3.11.2 はその一部である）について計算を行った（図 3.11.25）。電子密度は組成に

敏感であるが、結晶構造にはそれほど敏感ではないことが明らかとなった。析出物の電子密度は

NbO2のとき、マトリックス ZrO2とほぼ等しくなる。このとき、Z コントラストでは析出物が理論

上、見えないということになる。それより酸化が進行した場合（例えば Nb2O5 になった場合）は

理論上、析出物は暗いコントラストとして可視化されることになる。 

 このような理論計算結果を念頭に置き、酸化被膜内の析出物の結晶構造解析を行った。まず、

Z コントラストで識別するが容易な界面近傍の析出物は、未酸化の bcc-Nb 析出物と比較して、

格子定数が明らかに大きいことが明らかとなった（図 3.11.26）。この格子定数に該当する酸化

物は bct 構造の NbO2（空間群番号 88 の deformed ルチル構造）であり、これより酸素含有量が少

ない酸化物でこれだけ格子定数の大きいものはなかった（表 3.11.2）。先行研究では、この界

面近傍の析出物が bct-NbO2 であると結論づけられている[3.11.13, 3.11.15]。これは上述した
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電子密度の観点から考えると、明らかにおかしい。そのため、回折図形のシミュレーションを行

い、面間隔だけでなく、回折図形の特徴を詳細に検討した。図 3.11.26 は、未酸化 bcc-Nb 析出

物の回折図形（//[111]晶帯軸入射）と酸化した Nb 析出物の回折図形（方位は不明だが、低指数

の晶帯軸入射）を重ね合わせ、両者の面間隔を視覚的に比較した図である。実験結果（c）とシ

ミュレーション結果（d）は、縦方向に関してはよく一致しているが、横方向に関しては赤丸と

青丸の数が合わない。ここに図示したシミュレーション結果は bct-NbO2 の入射方位が//[110]の

回折図形であり、縦方向に{110}面の回折斑点が並んでいる。横方向の回折斑点の数が実験結果

と一致するためには、この方向に bcc-Nb の{112}面の面間隔の 4 倍の原子面の回折斑点が現れな

くてはならない。それに該当する bct-NbO2 の原子面は{110}面のみである。bct 構造は bcc 構造

が z 軸方向に伸びた構造なので、Z 軸に平行な 2 組の{110}面は互いに直交するが、平行でない

{110}面の組み合わせでは直交しない。しかしながら、前者の場合は消滅則によって(110)が禁制

反射になってしまうため、bcc-Nb の{112}面の回折斑点（赤丸）の数と比較した場合、回折斑点

の数が合わないことになる。後者の場合は、回折斑点の数は合うが、（面が直交しないため）回

折斑点の角度が合わないということになる。したがって、実験で得られた酸化した析出物の回折

図形の特徴と一致する bct-NbO2の回折図形は存在しないということになる。 

Yao ら[3.11.15]はこの析出物を“T-NbO2”と表記しているが、その JCPDS カード番号が“85-

0379”であると補足説明しており、これは表 3.11.2 の“bct-NbO2（deformed ルチル構造）”を

意味する。ルチル構造の NbO2も tetragonal であるため、本研究ではこちらを t-NbO2と表記した。

Yao らはこの析出物が bct-NbO2であると結論づけた根拠として、結晶格子像をフーリエ変換した

パワースペトラムのデータを 2 つ示し、入射方位をそれぞれ//[113]と//[1ത1ത3]であると結論づけ
ている（図 3.11.10）が、我々のシミュレーションでは再現されなかった（図 3.11.27）。念の

ため、ルチル構造の t-NbO2 の回折図形もシミュレートしてみたが、やはり Yao らの結果は再現

できなかった（図 3.11.28）。この析出物が NbO2ではないことは、電子密度の観点から考えてほ

ぼ間違いがないため、現時点では、先行研究の構造解析が誤りであると考えている。この析出物

の結晶構造は、現在解析中である。 

 Z コントラストでは識別困難な界面から離れたところにある析出物は、多くの場合、アモルフ

ァスであった。図 3.11.29 は腐食時間 13,000 時間の酸化被膜の、界面から約 6 μm に位置する

析出物の解析結果である。EDS マップで Nb 析出物の位置を把握した後、その領域を STEM 像で詳

しく観察した結果、その析出物は Z コントラストでもかろうじて識別できることが明らかとなっ

た。ナノビーム電子回折（プローブサイズは 2.0 nm）でその析出物をピンポイントで分析した

ところ、ハローリングが検出された。図 3.11.29 の STEM 像では識別できない析出物に関しても、

さらに高倍率で検討した結果、微弱ながらコントラストがあることが明らかとなった（図

3.11.30）。析出物の内部には Z コントラストのムラがあり、ムラが析出物の輪郭に沿っている

場合は比較的判別し易いということもわかった。Z コントラストのムラは、電子密度のムラに相

当するため、析出物の内部における酸化が不均一に進行していることを示唆していると考えられ

る。図 3.11.30 では結晶化が進行しているアモルファス析出物も検出されているが、構造の同定

までは至らなかった。図 3.11.31 は 13,000 時間腐食材の最表面から 300 nm の位置で検出された

アモルファス析出物である。 
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 本研究では、Nb 析出物は再固溶せずに析出物のまま酸化されるという結果が得られたが、条

件次第では、析出物が再固溶する場合もあるのかもしれない。Sakamoto と Une らの先行研究

[3.11.17-3.11.18]では、マッピングに用いた特性 X 線は Nb-K 線であると述べられている。その

情報が正しければ、彼らの試料では析出物が再固溶している可能性が高い。但し、彼らはリチウ

ムが再固溶を促すと結論づけているが、本研究ではリチウム含有水で腐食処理を 13,000 時間も

行ったにもかかわらず析出物が再固溶していない。また、J 合金が腐食に強いことは腐食試験の

データ（図 3.11.32）から明らかなため、Nb 添加による耐食性向上のメカニズムに析出物の再固

溶は無関係と考えてよいだろう。 
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3.11.3 結晶回転と転位密度の関係調査 

3.11.3.1 転位と結晶回転（回位）の関係についての一般論 

 EBSD で検出される結晶回転は、しばしば回位（disclination）と関連づけて議論される

[3.11.2]。回位とは、1907 年に Volterra [3.11.30]が提唱した幾何学的変位の様式の一つであ

り、図 3.11.33 に図示した連続体においては、切れ込み線 L に対して平行な変位がらせん転位、

垂直な変位が刃状転位とそれぞれ定義されるのに対し、線 L に対して回転する変位が回位である

と定義される。Volterra 自身はそれらの幾何学的変位を転位や回位とは称しておらず、命名者

はそれぞれ、転位に関しては 1934 年の Taylor[3.11.31-3.11.32]、回位に関しては 1958 年の

Frank である[3.11.33]。Volterra が提示した基本概念では、転位と回位は別々の種類の変位と

して分類されているが、傾角粒界の傾角成分が刃状転位に由来することや、ねじれ粒界のねじれ

角成分がらせん転位に由来することから判断すると、傾角粒界に類似した wedge disclination

は刃状転位、ねじれ粒界に類似した twist disclination はらせん転位にそれぞれ由来した回転

であると考えられる。 

傾角粒界における傾斜角（結晶回転角）と刃状転位の本数との関係については、1953 年に

Read[3.11.34]が幾何学モデルから定量的な関係式を導出している（図 3.11.34）。傾角粒界の

粒界に同符号の刃状転位が一列に並んでいるとき、粒界の傾斜角 θ と転位の間隔 D とバーガー

スベクトル bの間には、幾何学的関係から次式が成り立つ。 

b/2D=tan(θ/2) 

傾斜角θが小さいとき（小傾角粒界のとき）は、近似から次式が導かれる。 

b/D≈θ 

ねじれ粒界に関しては、らせん転位について同様のことを考えれば、これと全く同じ式が導かれ

る[3.11.34]。この関係式が定量的に妥当であることは、同年 Vogel[3.11.35]が粒界転位をエッ

チピット法で観察して証明している（図 3.11.34）。 

このように、転位の本数と結晶回転角の間には定式が既に確立しているのだが、この関係式を

用いて EBSD で評価した回転角から転位密度を導出した先行研究は（筆者の知る限り）ない。そ

の理由はおそらく、この式が成立するためには “同符号の転位”が“一列に並んでいる”こと

が大前提であり、この前提が成立しない（一般的な）状況での適用可能性が未知なためであると

考えられる。粒界とは異なり、結晶粒内では転位が一列に並んでいることは稀であり、バーガー

スベクトルや符号も一種類ではない（図 3.11.35）。そのような一般的な状況で、転位の本数と

結晶回転角との関係がどのように変化するかを確認することが、本 TEM 観察の目的である。 

 

3.11.3.2 実験方法 

 この実験に使用した試料は 304 ステンレスである。ジルコニウム合金ではなくオーステナイト
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系のステンレスを選択した理由は以下の 4点である。 

（１）コンタミがつきにくい  

TEM と EBSD で同じ場所を何度も観察しなくてはいけないため 

（→×ジルコニウム合金、○ステンレス） 

（２）立方晶であること 

   六方晶の指数は EBSD では 3軸の指数に変換されて計算処理されるため、 

（分析中に）指数を直感的に理解しにくい 

（→×ジルコニウム合金、○ステンレス） 

（３）非磁性であること 

   電子顕微鏡の分解能低下を防ぐため 

（→×フェライト系ステンレス、○オーステナイト系ステンレス） 

（４）すべり系の同定が容易であること 

     オーステナイト（fcc 構造）と比較して、フェライト（bcc 構造）のすべり系は 

種類が多いため、転位の種類の同定を行う場合、解析がより困難である 

（→×フェライト系ステンレス、○オーステナイト系ステンレス） 

試料は短冊状の TEM 内その場引張り実験用の試験片である。電解研磨はテヌポールを用いたツ

インジェット研磨であり、研磨液は過塩素酸 5% + メタノール 95%溶液、研磨温度は-42℃である。

この短冊形試料をまず TEM 内にて室温でクラックが発生するまで引張り変形させた。引張りホル

ダ（GATAN 社製 Model 671 cooling straining stage）は試料傾斜機構を持たないため、転位組

織を回折コントラストで観察することが困難である[3.11.36]。そのため、引張り試験後に試料

を TEM から取り出し、短冊から 3 mm ディスクを打ち抜き、二軸ホルダを用いて TEM で再観察し

て転位密度を測定した。 

TEM 内その場引張りで塑性変形材を作製した理由は、様々な転位密度の組織を一つの試料の中

に、同時に作製できるためである。一般的なバルクの引張り試験片では、変形組織は（粒によっ

てバラつきはあるが）比較的均一である。それに対して、TEM 内引張り用の試験片は、試料の厚

さが不均一な薄膜であるため、塑性変形も不均一に進行し、その結果として転位密度が極端に高

いところから転位が全く存在しないところまで、様々な組織が一つの試料の中に共存した状態と

なる。TEM 観察では、転位の回折コントラスト像を人間の目で判別して数を数えるが、転位がタ

ングリングしていわゆる転位セル構造になってしまうと、そのセル壁を構成する転位が何本であ

るかを見分けることは不可能である。EBSD でも、転位密度があまりにも高すぎると（おそらく

結晶格子の歪みが大きすぎて）Kikuchi パターンそのものが検出できないという問題がある。本

研究の目的に理想的な、転位密度ができるだけ高く、尚且つ転位セル構造にはなっていない状態

の組織を、バルクの引張り試験片で作成するためには多くの試行錯誤と時間が必要になる。その

ような問題を回避するために、本研究では TEM 内引張り試験片を使用した。また、クラックが発

生するまで試料を変形させたのは、TEM 観察した場所を SEM-EBSD 観察で探す際の目印として、

クラックが役立つと考えたためである。 
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 TEM 観察が終了した後、EBSD 分析を行った。TEM 観察を先に行った理由は、一度 EBSD を行う

と、どんな材料でも目視で明らかなほどコンタミがついてしまうためである。測定は hexagonal 

grid で行い、ステップサイズは 50 nm に設定した。EBSD では、十分な強度のシグナルが得られ

ないと分析自体が不可能であるため、分解能よりもシグナル強度を優先して、可能な限り大きい

スポットサイズを選択するのが一般的である。さらに、試料内部でのビームの広がりの影響もあ

るため、ステップサイズは最小でも 50 nm 程度に設定するのが一般的である（最新鋭の透過

EBSD ではステップサイズを 10 nm にして測定している研究もある[3.11.37]）。 

 

3.11.3.2 実験結果及び考察 

 図 3.11.36 はそのようにして作成した試料を TEM で観察して転位密度を測定し、さらに EBSD

で KAM を評価した結果である。分析に用いた箇所は、転位密度ができるだけ高く、それでいて尚

且つタングリングしていない個所を TEM 観察で探し、まずそこの転位密度を測定した。しかしな

がら、そのようにして TEM で観察した場所を SEM-EBSD 観察で見つけることは必ずしも容易で

はない。目印になるクラックの近傍に分析箇所を設定した場合、EBSD 測定のために試料を大き

く傾斜させた際に、陰に隠れてしまうことが往々にして起こる。また、粒界を目印にした場合も、

その粒界が SEM 像のチャネリングコントラストで明瞭に可視化できないこともある。今回の分析

では、有効なデータが一つしか得られなかったが、このデータを得るまでに、条件の最適化にか

なりの数の試行錯誤を費やした。 

転位密度はライン・インターセプト法[3.11.38]で求めた。インターセプト法とは、任意の基

準線を引いたときに、その基準線と交差する転位線の本数から、単位長さ当たりの転位密度を求

め、それを体単位積当たりの転位の密度（転位は線欠陥なので転位密度は“単位面積当たりの転

位の長さ”である）に観察する手法である。測定に使用した基準線の数は 30 本であり、基準線

の長さは、1 本当たり 100 から 200 の転位が交差するように設定した。測定の結果得られた転位

密度は(1.42±0.56)x1014 m-2 であった（図 3.11.36）。一般的な理解では、アニールした結晶の

転位密度は 109～1011 m-2 で、塑性変形すると歪量がおよそ 10%で転位密度が 1014 m-2 になり、そ

れより歪量が大きくなると転位セル構造が発達し始めるといわれている。本分析で導出した転位

密度と、転位組織の視覚的な特徴は、一般的な認識と整合している。 

次に、TEM 観察で測定した転位の密度を“転位の間隔”に変換することを試みた。ここではま

ず、密度から間隔を直接導出するのではなく、転位の間隔から密度を逆算した。図 3.11.37）は

その計算方法の概念図である。転位の間隔が例えば 100 nm のときは、1000 nm x 1000 nm の面

積中には、1000 nm の長さの転位が 10 本存在することになる。1000 nm x 1000 nm x 1000 nm の

ボックスの中には、1000 nm の長さの転位が 10x10 本存在することになる。このように考えれば、

転位の間隔が 100 nm のときの転位密度は 1014 m-2、間隔が 10 nm のときの転位密度は 1016 m-2、

間隔が 1 nm のときの転位密度は 1018 m-2であることがわかる。この考え方を逆に考えると、転位

密度が 1.42x1014 m-2のときは転位の間隔として 84 nm という数字が導出される（図 3.11.37）。 

 EBSD 分析では、この転位組織の KAM が 0.28°であることが明らかになった（図 3.11.36）。
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Read の式を用いて結晶回転角と転位の間隔の関係を導出すると、0.1°のときは 147 nm、1°の

ときは 15 nm、5°のときは 3 nm、10°のときは 1.5 nm、0.28°のときは 52 nm という解が得ら

れる（図 3.11.37）。これは転位密度から導出した間隔（84 nm）とは、完全には一致していな

いが、桁が同じという意味でかなりよく一致しているといえる。以上の結果から、転位のバーガ

ースベクトルや符号がバラバラで、一列に並んでいないような一般的な状況でも、EBSD で求め

た結晶回転角を、Read の式を元にして転位密度に換算することは、厳密な意味では正しくなか

いとしても、ガイドラインとして半定量的な議論をする上ではそれほど大きな問題ではないと結

論づけられる。 

本研究で得られた成果を塑性変形組織の劣化の指標として活用するためには、転位密度と破壊

の臨界条件の関係について理解する必要がある。この関係はマテリアルサイエンスの未解決問題

の一つであり、理論が未だに確立していないので、現時点で考えられる予想を以下に記す。冷間

強加工材の歪量は一般に 1014～1016 m-2 であり、少なくともマクロスケールにおける平均値とし

ては、転位密度の上限は 1016 m-2程度である場合が多い[3.11.39]。例えば、冷間強加工法の一つ

である E-CAP（equal-channel angular pressing）では、転位密度は 2～4 パス目で最大となる

が、そのときの転位密度は 1015～1016 m-2である[3.11.40]。前述したとおり、転位密度が 1016 m-

2 のときの転位の間隔は 10 nm である（図 3.11.37）。転位自身には弾性応力場があるため、あ

る臨界距離まで近づくと、弾性相互作用によって互いに反発しあったり、引き寄せられたりする

[3.11.36]。このような弾性相互作用がおそらく、転位密度の上限を規定しているのだろう。転

位密度がその臨界濃度（1016 m-2）より大きい場合、それは（同符号の）転位が 10 nm 以下の間

隔で密集して存在することを意味する（転位論では伝統的に、クラックの核を“同符号の転位が

合体した巨大転位”であると仮定している[3.11.41]）。転位の間隔が 10 nm のときの結晶回転

角を b/D≈θ の式を用いて、b をオーステナイトステンレスの 0.257 nm として計算すると、θ

=0257 [rad]=1.47°となる。b/2D=tan(θ/2)で計算した場合でも、0.01285=tan(θ/2)からθ

=1.47°である。EBSD で測定した KAM の値がそれより大きい領域は、転位密度がマクロスケール

における上限より大きいという意味で、クラックの核形成の起点となる可能性が高い領域である

といえるかもしれない。この判定基準は、Read の関係式と転位密度の上限の一般論から導き出

したものなので、その妥当性は本実験結果の是非とは無関係である。この判定基準の是非につい

ては、EBSD の原理（KAM の計算手法の原理）という観点から今後さらなる議論が必要不可欠であ

るが、EBSD による寿命評価手法のガイドラインを作成するための叩き台として役立つと考えて

いる。 
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3.11.4 結論 

 腐食による劣化組織の観察と、塑性変形による劣化組織の観察を行った。後者は EBSD と連携

した基礎研究であり、具体的には、EBSD で分析した場所を TEM で直接観察し、EBSD で得られた

結晶回転（KAM）のデータが転位密度に換算するとどのような値になるのかを定量的に調べた。

モデル計算では通常、転位密度をインプットデータとして用いることが多いため、結晶回転と転

位密度の定量的関係（転位一本当たり何°の結晶回転に相当するか）を求める本研究は、EBSD

とモデル計算を橋渡しする役割を担う。このような試みは他に例がない。 

腐食材の観察では、J 合金の Nb 析出物のふるまいについて重点的に調査した。ジルカロイの

析出物（ラーベス相 Zr(Fe,Cr)2 と Zr2(Fe,Ni)）は腐食酸化する際に Zr マトリックスに再固溶

することが知られているが、J 合金の Nb 析出物は PWR 模擬環境で 13,000 時間腐食させても再固

溶せず、析出物のまま酸化されることが TEM 観察の結果明らかとなった。モデル合金を用いた先

行研究では、Nb 析出物が完全に再固溶するという報告もあるが、J 合金についてはその指摘が当

てはまらないことが本研究によって明らかとなった。J 合金の耐食性が良好なことは、腐食増量

の実験データから明らかであることから、Nb 添加による Zr 合金の耐食性向上のメカニズムに Nb

析出物の再固溶は関係ないと結論づけられる。 

Nb 析出物の酸化は、大きく分けて 2 段階のプロセスで進行することが明らかとなった。第一

段階から第二段階へ移行するタイミングは、微細組織上では、表面酸化被膜－金属母相界面から

約 1 μm がその臨界距離であり、これは時系列では腐食のステージ I に相当する（腐食時間 500

時間の時点における酸化被膜の厚さは約 1.4 μm であった）。 

第一段階の析出物と第二段階の析出物は、STEM 暗視野像（Z コントラスト）や EDS 元素マッ

プにおける視認性が大きく異なった。これは、第一段階から第二段階に移行する際に、析出物内

部の電子密度と Nb 原子密度が大きく変化していることを意味する。第一段階の析出物は Z コン

トラストで明瞭に可視化されるのに対し、第二段階の析出物はマトリックス（m-ZrO2）とほとん

ど見分けがつかないという特徴があった。これは、第二段階の析出物の電子密度が m-ZrO2 のそ

れと同等であることを意味する。その条件に該当する Nb 酸化物は NbO2であるが、第二段階の析

出物は殆どの場合、アモルファス構造であることがナノビーム電子回折から明らかとなった。第

一段階の Nb 析出物は、電子回折図形が bcc-Nb のそれとは明らかに異なっていた（格子定数が大

きい）ことから、酸化していることは間違いないと判断されるが、その回折図形を再現できる酸

化物は JCPDS の結晶データベースには存在しなかった。先行研究では、第一段階の析出物が NbO2

（空間群 136）であると結論づけているものもあるが、本研究で得られた電子回折図形は NbO2に

一致しなかった。また、電子密度の観点からも、析出物が NbO2になれば STEM-Z コントラストで

マトリックスと見分けがつかなくなることは明らかである。析出物の酸化がさらに進行して

Nb2O5 になると理論上、STEM-Z コントラストでは析出物がマトリックスより暗いコントラストに

なると予想されるが、そのようなコントラストは検出されなかった。 

塑性変形による劣化組織の観察では、転位密度ができるだけ高く、尚且つ転位セル構造になっ

ていない場所について、TEM 観察と EBSD 分析を行った。TEM 観察で定量評価した転位密度は
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(1.42±0.56)x1014 m-2であり、EBSD で定量評価した結晶回転（KAM）は 0.28°であった。転位密

度 1.42x1014 m-2 を転位の間隔に換算すると 84 nm である。この値は、Read が傾角粒界について

提案した傾斜角 θ（結晶回転角）と刃状転位の間隔 D についての関係式 b/2D=tan(θ/2)におい

て、θ=0.28°としたときの D 値（D=52 nm）とよく一致している。Read の式は本来、“転位の

バーガースベクトルと符号が同一の転位が一列に並んだ場合の回転角”について提案された式で

あるが、“バーガースベクトルや符号がバラバラで、一列に並んでいない転位の場合”について

も、比較的よい近似になっていることが明らかとなった。 

マクロスケールで XRD を用いて冷間加工材の転位密度を測定すると、その上限は 1016 m-2 程度

である場合が多い。転位密度が 1016 m-2のときの転位の間隔は 10 nm である。転位密度が 1016 m-2

より大きい場合、それは同符号の転位が 10 nm 以下の間隔で密集して存在する状態に相当する

（転位論では伝統的に、クラックの起源を“同符号の転位が合体した巨大転位”であると仮定し

ている）。転位の間隔が 10 nm のときの結晶回転角は（Read の関係式で求めると）θ=1.47°で

ある。EBSD で測定した KAM の値がそれより大きい領域は、転位密度がマクロスケールにおける

上限より大きいという意味で、クラックの核形成の起点となる可能性が高い領域であると判定さ

れる。 
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図 3.11.1 J1 受領材の三次元原子マップ[3.11.1,7] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.2 J2 受領材の EDS マップと三次元原子マップ[3.11.1] 
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図 3.11.3 J3 受領材の EDS マップと三次元原子マップ[3.11.1,8] 

 

 

 

表 3.11.1 APT で導出した J3 の金属母相と酸化被膜（亜酸化物 Zr3O、Zr2O、ZrO と安定酸化物

ZrO2）の組成[3.11.1] 
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図 3.11.4 ZIRLO の金属母相－酸化被膜界面の Wei らの APT 分析結果[3.11.9] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.5 J3 腐食材の三次元原子マップ（その 1）[3.11.1] 
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図 3.11.6 J3 腐食材の三次元原子マップ（その 2）[3.11.1] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.7  J3 腐食材の三次元原子マップ（その 3）[3.11.1] 
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図 3.11.8 Lin らが分析したアモルファス Nb 析出物の EELS スペクトラム[3.11.11] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.8  Kim らの HR-TEM 分析結果と Nb 析出物のふるまいの模式図[3.11.13] 
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図 3.11.10  Yao らの HR-TEM 分析結果と Nb 析出物の酸化プロセスの模式図[3.11.15] 
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図 3.11.11  Sakamoto と Une らの STEM と EDS 分析結果[3.11.17-3.11.18] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.12  Pérez らの Zr-Nb-O 擬二元系計算状態図 [3.11.19] 
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図 3.11.13 本研究で使用した FIB（東大東海村キャンパスの Hitachi FB2000） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.14 本研究で主に使用した TEM（東北大大洗キャンパスの JEOL ARM200F） 
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図 3.11.15 表面酸化被膜の STEM 像 （a）3,500 時間（ｂ）13,000 時間 
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図 3.11.16 酸化被膜及び隣接する金属母相における Nb 析出物のサイズ分布（3,500 時間） 
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図 3.11.17 酸化被膜及び隣接する金属母相における Nb 析出物のサイズ分布（8,500 時間） 
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図 3.11.18 酸化被膜及び隣接する金属母相における Nb 析出物のサイズ分布（13,000 時間） 
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図 3.11.19 表面酸化被膜の EDS マップ 
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図 3.11.20 EDS における Nb-L 線のピークオーバーラップ 
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図 3.11.21  Nb-L マップにおける Nb 析出物の視認性と試料厚さの関係（試料は J3 受領材） 
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図 3.11.22  Nb-L 線と Nb-K 線の比較 
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図 3.11.23  特性 X線の強度プロファイル 
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図 3.11.24  Nb-O 二元系平衡状態図 

 

 

表 3.11.2 hcp-Zr、m-ZrO2、bcc-Nb 及び Nb 酸化物の結晶学的データと電子密度 
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図 3.11.25  酸化に伴う電子密度と原子密度の変化 
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図 3.11.26  界面近傍の（STEM で容易に識別できる）析出物の結晶構造解析  

（a）酸化被膜中の析出部の回折図形（b）未酸化 bcc-Nb 析出物の回折図形（c）格子定数を比較

するために両者を重ね合わせたもの（d）シミュレーションの結果 （c）と（d）は縦方向に関

してはほぼ一致しているが、横方向に関しては赤丸と青丸の数が一致していない。 
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図 3.11.27  bct-NbO2の回折図形 （//[113]及び//[1ത1ത3]） 
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図 3.11.28 t-NbO2の回折図形 （//[113]及び//[1ത1ത3]） 
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図 3.11.29  界面から離れた（STEM で識別困難な）析出物（その１） 
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図 3.11.30  界面から離れた（STEM で識別困難な）析出物（その２） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.31  界面から離れた（STEM で識別困難な）析出物（その３） 
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図 3.11.32  腐食試験の結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.33  転位と結晶回転（回位）の関係 
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図 3.11.34  小傾角粒界における粒界転位の間隔と粒界傾斜角の関係[3.11.34-3.11.35] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.35  結晶粒内に分散した転位の概念図 
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図 3.11.36  同じ場所を TEM と EBSD で分析した例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11.37  転位の間隔を転位の密度に換算する手法の概念図 
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図 3.11.38  転位密度と転位の間隔の関係、及び、Read の式から導出した（小傾角粒界におけ

る）転位の間隔と傾斜角（結晶回転角）の関係 
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 3.12 He 注入試験 1 （H24～H27） 

  3.12.1 目的 

He 蓄積による環境劣化事象を明らかにするため、東北大学サイクロトロン加速器（既存）

を用いた He 注入試験を実施する。 

 

  3.12.2 サイクロトロン加速器 

He 注入は、東北大学サイクロトロンラジオアイソトープセンターの AVF (Azimuthally 

Varying Field: 加速粒子の軌道にそって磁場の強弱を交互につけることで、ビームを収束

させ加速させるサイクロトロンの一方式)サイクロトロン加速器を用いて実施する。AVF サ

イクロトロン加速装置の概略図を図 3.12.1 に示す[3.12.1]。サイクロトロン加速器本体

（図 3.12.2）は本体室に設置されており、加速されたイオンは各ビームラインを通り、タ

第 1 から第 5 までの各ターゲット室に輸送される。各ターゲット室には更にいくつかの照

射チャンバーが設置されており、種々の実験に使用されている。サイクロトロンで使用さ

れるイオンは、外部に設置されたイオン源から供給される。イオン源は、陽子・重陽子専

用の軽イオン用小型電子サイクロトロン共鳴（ECR）イオン源、重イオン用 ECR イオン源、

負イオン源の 3 種類のイオン源があり、種々のイオンを発生させることができる。重イオ

ン用 ECR イオン源からは、He、炭素、窒素、酸素、ネオン、アルゴン、クリプトンのイオ

ンが供給されており、さらにマグネシウム、アルミニウム、シリコン、カルシウム、チタ

ン、鉄、コバルト、ニッケル、キセノンイオンが開発中である。また、短時間でビームを

切り替えるために有効な手段として、炭素、酸素、ネオン等のイオンを同時に加速する、

カクテルビーム加速も行われている。また、より大強度のイオンビームを得るための工夫

として、負イオン状態で加速した後に正イオンに変換して取り出す研究が進められており、

通常の正イオン加速と比べて数十倍以上の大強度化が期待されている。東北大学サイクロ

ン加速器は、負イオン加速による大強度イオンビーム専用の取り出しポートを備えた、ユ

ニークな加速器である。 

本研究では、本サイクロトロンの第 4ターゲット室に配置されている 42コースを使用し

He 注入試験を行った。 

 

  3.12.3 エネルギーディグレーダ構成 

He の注入条件を決定するため、エネルギーディグレーダの構成を検討した。エネルギー

ディグレーダとは、加速されたイオンのエネルギーを減衰させる装置である。本研究で用

いる He 注入チャンバーには、図 3.12.3 に示す 2 つの円盤状の回転式エネルギーディグレ

ーダが設置されており、種々の厚さのアルミニウム箔を貼付けてビームライン上にセット

することで、そこを通過するイオンのエネルギーを減衰させることができる（図 3.12.4）。

エネルギーの減衰は通過するアルミニウム箔の厚さに依存するので、エネルギーディグレ

ーダ通過後のイオンはある幅のエネルギースペクトルを持ったイオンビームとなる。種々

のエネルギーに減衰したイオンを注入することで、試料深さ方向に均一な照射を実現する

ことができる。 

加速されたα粒子およびある厚みのアルミ箔を通過した後の試料中でのα粒子の飛程は
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SRIM コード[3.12.2]を用いて計算した。SRIM コードは、Monte-Carlo 法を利用して材料中

のイオンの飛程を計算するコードである。本研究では、母材としての ODS 鋼(Fe-12Cr-2W)

に対して、弾き出しエネルギーとして、Fe: 40 eV, Cr: 40 eV, W: 90 eV を設定し計算を

行った[3.12.3]。 

α粒子の材料中での飛程は加速電圧に依存するため、まず加速電圧の検討を行った。α

粒子の飛程の加速電圧依存性を計算した結果を図 3.12.5 に示す。試験片厚さが 350μm で

あることを考慮すると、加速電圧 50MeV の時、照射によって試験片厚さをカバーするに十

分な飛程を有することがわかる。よって加速電圧は 50 MeV とすることとした。 

次に、試料深さ方向に均一に He注入を実施するためのディグレーダの厚さについて検討

を行った。Al 箔によって減衰したα粒子の材料中での飛程を SRIM コードを用いて計算し

た結果の一例を図 3.12.6 に示す。横軸は試料表面からの深さを示しており、各アルミニウ

ム箔の厚さについて、最終的に Heが材料中のどの深さに分布しているかを示している。図

3.12.7 に Al 箔を通過した後のα粒子の材料中での飛程を計算した結果を示す。Al 箔厚さ

940 μm の時に飛程は 0になるため、それ以下の厚さの Al 箔をディグレーダとして用いる。

また、図 3.12.8 に示すように、0 μm と 10 μm のアルミ箔では、ピーク位置が離れすぎ

ているために注入量にムラができると考えられるので、4 μmと6 μmに見られるように、

アルミ箔の最小の厚さステップを 2 μm とすることで、より均一に試料深さ方向に注入で

きると考えられる。以上のことから、ディグレーダのアルミ箔の構成を、第一ディグレー

ダは 0、2，4，6，8 μm と 2 μm 毎に 5 段階、第二ディグレーダには、0、10、20、…、

920、930 μm と 10 μm 毎に 94 ステップとすることとした。本ディグレーダ構成を用いて

照射を行った際の試料深さ方向への注入 He の分布について計算した結果を、図 3.12.9 に

示す。本計算結果では約 380 μm付近に He 注入量が高い部分があるが、これはビーム調整

のために必要な窓をディグレーダに残しておく必要があるため、Al 箔を通過しないα粒子

が相対的に多いためである。試験片の厚さは 350μmであるため、本結果は試験片の厚さ方

向全体にわたり Heが均一に注入されることを示しており、本研究ではこのエネルギーディ

グレーダ構成を用いることとした。 

 

  3.12.4 真空度測定装置 

He 注入チャンバーの真空度が、He注入試験に十分な真空度に到達することを確認するた

め、真空度測定装置を導入した。 

導入にあたっての装置仕様は以下の通りである。 

 

(1) 大気圧から 1 × 10－6 Torr までの真空度が測定可能なこと。 

 

上記を満たす装置として、以下のシステムを導入した。導入したシステムの仕様は表

3.12.1 に示す通りで、上記要求仕様を満たしている。 

 

・クリスタルイオンゲージ M-336MX-SP/N25 

・表示機         M-601GC 
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導入した真空度測定装置の各構成部品を図 3.12.10 に、He 注入チャンバーに設置後の外

観図を図 3.12.11 に示す。 

ビームの上流側（サイクロトロン本体側）への影響を減らすために、チャンバーとビー

ムライントン間に設けられたゲートバルブを開閉するに十分な真空度となっていることを

確認する必要があり、本真空度測定装置を用いて、He 注入チャンバー内の真空度が 10－6 

Torr 台と、その目標真空度（1 × 10－5 Torr）を達成していることを確認した。 

 

  3.12.5 イオン注入温度測定装置 

サイクロトロンにおける He注入試験において、照射温度は極めて重要なパラメータであ

る。照射ステージには複数の試験片を並べて同時に He注入を行うため、スポット測定では

なく、広範囲を測定することが可能な赤外線サーモグラフィが必要である。試料表面の温

度分布を測定するため、イオン注入温度測定装置を導入した。導入にあたっての装置仕様

は以下の通りである。 

 

(1) 温度測定に関して、300℃～700℃まで測定誤差±2%または±2℃で測定が可能であ

ること。 

(2) フレームレートが 1/30 以上であること。 

(3) 40cm 以上離れた位置からマッピング測定が可能であること。 

(4) Gigabit Ethernet IEEE802.3ab (1000BASE-T)の出力があること。 

(5) 望遠ないし、広角のレンズが後から取り替え可能であること。 

 

上記を満たす構成として以下のシステムを導入した。導入したシステムの仕様は表

3.12.2 に示す通りで、上記要求仕様を満たしている。 

 

・超小型熱画像センサ   FSV-1200-H16 

・標準カメラケーブル   FSV-C3S 3m 

・イーサネットケーブル  FSV-C3E 

・解析ソフトウェア    FSV-S500 

・ＡＣアダプタ      FSV-U110 

・ソフトケース      FSV-P010 

・三脚          Sherpa 545 

・DELL PC         XPS 15-L521X BTX 

 

図 3.12.12 に、イオン注入温度測定装置の各構成部品の外観図を、図 3.12.13 にイオン

注入温度測定装置設置後の外観図を示す。また、本装置は LAN を介して制御室での測定を

可能にしており、図 3.12.14 に制御室への制御用 PC の設置後の様子を示す。 

本イオン注入温度測定装置を用いて、He 注入チャンバー内に設置された試験片の温度分

布が測定可能であることを確認した。図 3.12.15 に試料表面の温度分布を測定した例を示
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す。 

 

  3.12.6 イオン注入計測システム 

サイクロトロンにおける He 注入試験では、He 注入中はビームライン近傍での測定は被

曝防護の観点から不可能である。そこで、He 注入条件の測定を可能にするために、LAN 対

応のデータロガーを導入し、LAN を介して制御室からデータを測定できるイオン注入計測

システムを導入した。導入にあたっての装置仕様は以下の通りである。 

 

(1) 試料ホルダーの温度とビームカレントを測定するため、8ch の入力チャンネルを有

すること。 

(2) LAN を介してデータ出力可能であること。 

 

上記を満たす構成として以下のシステムを導入した。導入したシステムの仕様は表

3.12.3 に示す通りで、上記要求仕様を満たしている。 

 

・Graphtec midi LOGGER       GL900-8 

・Graphtec 無線 LAN 計測システム  GMS-WL01 

・SONY PC              SVZ1311AJ 

 

図 3.12.16 にイオン注入計測システムの各構成部品の外観図を、図 3.12.17 にイオン注

入計測システム設置後の外観図を示す。本システムは LAN を介して制御室での測定を可能

としており、図 3.12.18 に制御室への制御用 PC の設置後の様子を示す。 

本イオン注入計測システムを用いて、He イオンビームのビームカレント及び照射ステー

ジの温度測定が可能であることを確認した。 

 

  3.12.7 試験片 

He 注入する試験片は、12Cr-ODS 鋼である。組成を表 3.12.4 示す。試料は、図 3.12.19

に示す SS-J 型微小試験片に加工した。ゲージ部の寸法は、幅 1.2mm × 長さ 5.0mm × 厚

さ約 0.3mm である。SS-J 型微小試験片に加工された後の試験片は、図 3.12.20 に示す本研

究で導入した研磨琢磨機等を用いて SiC ペーパーで表面の機械研磨を行った。 

 

  3.12.8 He 注入試験 

本研究では、He 注入試験はサイクロトロンの「優先ビームタイム」枠を用いて実施した。 

He 注入は、図 3.12.21 に示す試験片を固定した照射ステージを、図 3.12.22 に示す照射

ステージ設置プレートに固定した上で He 注入チャンバー内に設置し、50MeV のα粒子を照

射することにより実施した。He 注入試験中は、ターゲット室の放射線量が高くなるため、

図 3.12.23 に示すように制御室から遠隔でコントロールした。注入条件としては、注入温

度は約 300℃、He 注入量は数 appm、35 appm および 70 appm とした。 

He 注入を高効率に行うためには、ビーム電流を増加させる必要がある。そこで、想定さ
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れる最大ビーム電流値である 4μA で照射した際に、注入温度が 300℃を超えないかについ

て、有限要素解析により評価した。解析結果の一例を図 3.12.24 に示す。照射ステージ設

置プレートの中でも冷却機能が高いセット位置では、ビーム電流を 4μAとしても、試験片

の温度は 300℃を超えないことを確認した。よって、ビーム電流による加熱と外部ヒータ

による加熱を組み合わせることにより、目標とする注入温度である 300℃が実現可能であ

ることを確認した。 

図 3.12.25、図 3.12.26 および図 3.12.27 に、ビーム電流値、He 注入チャンバー内真空

度および試験片温度の He注入試験中における時間推移の一例をそれぞれ示す。これらは、

平成 27 年度に実施した注入量 70 appm までの He 注入試験における計測結果である。図

3.12.27 より、He 注入温度を 300 ± 15℃に制御できていることがわかる。 

平成 25 年度、平成 26 年度および平成 27 年度における He 注入試験により、注入量が 5 

appm、35 appm および 70 appm までの He 注入を実施した。図 3.12.28 に、He 注入後の試験

片の表面写真の一例を示す。He 注入後においても、試験片表面は健全に保たれていること

を確認した。 

 

  3.12.9 試験片の輸送 

He 注入後の試験片は、誘導放射能が十分減衰し、表面線量等量率が十分低下した後、ク

リープ試験に供するため、東北大学金属材料学研究所アルファ放射体実験室に輸送した。

試験片は図3.12.29に示す鉛容器に入れ、図3.12.30、図 3.12.31に示すL型容器にて輸送

を行った。 

 

  3.12.10 まとめ 

He 蓄積による環境劣化事象を明らかにするため、東北大学サイクロトロンラジオアイソ

トープセンターのサイクロトロン加速器（既存）を用いた He 注入試験を実施した。 

He 注入条件を決定するため、計算によりエネルギーディグレーダの構成を検討し、その

仕様を決定した。加速電圧は 50 MeVとし、第一ディグレーダは 0、2，4，6，8 μmと 2 μ

m 毎に 5段階、第二ディグレーダには、0、10、20、…、920、930 μm と 10 μm 毎に 93 ス

テップとすることとした。 

サイクロトロンによる He注入試験に必要な次の機器を導入した。真空度測定装置を設置

し、He注入チャンバー（既存）の真空度が、10-6 Torr 台と、ビームポートのゲートバルブ

を開閉するに十分な真空度になっていることを確認した。イオン注入温度測定装置を設置

し、試験片温度とその分布を計測可能であることを確認した。イオン注入計測システムを

導入し、ビームカレントと注入温度が測定可能であることを確認した。 

He 注入する材料としては、12Cr-ODS 鋼を用いた。SS-J 型微小引張試験片に切りだした

後、SiC ペーパーにて表面の機械研磨を行い、He 注入に供する試験片とした。 

He 注入試験は、東北大学サイクロトロンラジオアイソトープセンターの第 4 ターゲット

室に配置されている 42 コースを使用し、50 MeV のα粒子を試料に照射することで He を材

料中に注入した。平成 25 年度、平成 26 年度および平成 27 年度における He 注入試験によ

り、注入量が 5 appm、35 appm および 70 appm までの He 注入を、注入温度 300℃において



3.12-6 
 

実施した。 

He 注入後の試験片はその後のクリープ試験に供するため、L 型容器に入れて、東北大学

金属材料学研究所アルファ放射体実験室に輸送した。 

   

  参考文献 

[3.12.1] CYRIC Annual Report 2002. 

[3.12.2] http://www.srim.org 

[3.12.3] ASTM E521 (1996) Standard Practice for Neutron Radiation Damage 

Simulation by Charged-Particle Irradiation. Annual Book of ASTM Standards, 

vol. 12.02. American Society for Testing and Materials, Philadelphia, PA. 
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表 3.12.1 真空度測定装置仕様 

圧力測定範囲 3 × 1010 Torr ～ 8 × 102 Torr 

使用温度範囲 5 ℃ ～ 50 ℃ 

 

 

 

 

表 3.12.2 イオン注入温度測定装置仕様 

測定温度範囲 -40 ℃ ～ 1500 ℃ 

フレームレート 60 フレーム/秒 

外部インターフェース ギガビット Ethernet IEEE802.3ab(1000BASE-T) 

交換レンズ 16 mm、5 mm、25 mm、50 mm に交換可能 

標準レンズ測定距離 30 cm ～ ∞ 

使用温度範囲 -10 ℃ ～ 50 ℃ 

 

 

 

 

表 3.12.3 イオン注入計測システム仕様 

アナログ入力 ch 数 8 ch 

サンプリング周期 10 μs 

外部インターフェース 
イーサネット 

(10 BASE-T/100 BASE-TX) 

使用温度範囲 0 ℃ ～ 40 ℃ 

 

 

 

 

表 3.12.4 12Cr-ODS 鋼の化学組成 

 Cr W Ti C Y2O3 

wt.% 12 2 0.3 0.05 0.26 
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図 3.12.1 サイクロトロン加速器ビームライン概略図[3.12.1] 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.2 AVF サイクロトロン加速器本体  
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図 3.12.3 回転式エネルギーディグレーダ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.4 エネルギーディグレーダの模式図 
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図 3.12.5 α粒子の飛程の加速電圧依存性 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.6 SRIM による計算結果の一例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.7 Al 箔で減衰したα粒子の材料中での飛程  
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図 3.12.8 He イオンの注入分布 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.9 エネルギーディグレーダ使用時の深さ方向への He 注入量分布 
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図 3.12.10 真空度測定装置の各構成部品 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.11 真空度測定装置設置後外観図 
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図 3.12.12 イオン注入温度測定装置の各構成部品  
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図 3.12.13 イオン注入温度測定装置設置後の外観図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.14 イオン注入温度測定制御 PC の設置 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.15 試料表面温度分布の測定例  
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図 3.12.16 イオン注入計測システムの各構成部品 
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図 3.12.17 イオン注入計測システム設置後外観図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.18 イオン注入計測システム制御 PC の設置 
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図 3.12.19 SS-J 型微小引張試験片 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.20 研磨琢磨機 
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図 3.12.21 照射ステージ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.22 照射ステージ設置プレート  



3.12-19 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.23 制御室からの遠隔コントロール 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.24 He 注入時の照射ステージ温度の有限要素解析結果の一例 
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図 3.12.25 ビーム電流値の He 注入試験中における時間推移の計測結果の一例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.26 真空度の He 注入試験中における時間推移の計測結果の一例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.27 試験片温度の He 注入試験中における時間推移の計測結果の一例 
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図 3.12.28  He 注入後の試験片表面写真の一例 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.29 鉛容器 
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図 3.12.30 L 型容器の外観 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12.31 L 型容器の中身 
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3.13 He 注入試験 2（再委託先：物質・材料研究機構）（H24～H26） 

 3.13.1 背景と目的 

    NIMS サイクロトロン加速器は加速エネルギー20MeV、最大 20μA の He イオンビームを射

出することが可能であり、世界的にも数少ない 1000 appm の He 注入試験の実績を有する。

さらに、特殊マグネットによる He イオンビーム空間強度分布の均一化機能を有するため、

1 回の照射試験で多数の He 注入試料を得ることができる。本節では、NIMS サイクロトロ

ン加速器ならびに He 注入装置を用いて、東北大学より供給される 12Cr-ODS 鋼の SS-J 試

験片について He 注入試験を実施し、He 注入量 30, 100 appm の He 注入試料を作製するこ

とを目的とする。 

  

  3.13.2 実験方法  

 本業務において用いるサイクロトロン加速器は放射線発生装置であり、サイクロトロン

加速器によって高エネルギーイオン照射された試験片は放射化により放射性同位元素を含

む放射性物質となるため、放射線管理区域の設置が義務づけられている。NIMS サイクロト

ロン加速器施設における放射線管理区域の見取図、サイクロトロン加速器ならびにビーム

ラインに設置された He 注入装置を図 3.13.1 に示す。供試材は東北大学から供給される

12Cr-ODS 鋼の薄板微小試験片を使用する。表 3.13.1 に試験片の化学組成を示す。試験片

は SS-J タイプの形状であり、ターゲットホルダーを用いたメカニカル研磨により厚さ

167μm まで精密研削し、He 注入試験用試料を作製した。図 3.13.2、3.13.3 にそれぞれ試

料寸法、および EBSD 測定された試料組織写真を示す。図 3.13.3 の組織写真に示すように、

材料中に直径数 μm の微細粒と圧延方向に伸びた粗大粒が存在する。作製された試料につ

いて、図 3.13.4 に示すような試料固定治具に 8 枚セットしたのち、He 注入試験ステージ

に装着した。図 3.13.5 に He 注入試験の模式図を示す。ビーム形状は試料 8 枚に均一なビ

ーム強度で照射されるように調整される。サイクロトロン加速器によって加速されるヘリ

ウムイオンは 20MeV の単一エネルギー粒子であるため、ディグレーダーによってエネルギ

ーを分散化し、試料厚さ方向に均一にヘリウム注入が行われた。図 3.13.6 に 1)おもて面

から照射した場合、2)裏面から照射した場合のダメージプロファイル、およびヘリウム注

入分布をそれぞれ示す。ここで、試料厚さは 167μm であり、1 回の照射ではヘリウム注入

されない領域があることから、おもて面から照射した後、同じ量を裏面から照射した。He

注入試験は、照射温度 300℃、注入量 30appm に設定され、ヘリウム注入量は試料に照射さ

れた電流値の積算値によって評価された。 

 同様に、厚さ 167μm まで精密研削した試料表面をさらに EBSD 測定可能なまでに鏡面研

磨した試料について、照射温度 300℃、注入量 100appm の He 注入試験を行った。 

  

  3.13.3 実験結果  

 H24 年度から H26 年度まで、本業務において作製した試料のうち、注入量 30appm の He

注入試料を 16 枚、He 未注入試料を 16 枚、また、鏡面研磨した試料のうち、注入量

100appm の He 注入試料を 2 枚、注入量 30appm の He 注入試料を 2 枚、He 未注入試料 4 枚

をそれぞれ作製した。He 注入試験における平均注入レートは 6.6×10－４ appm/s であり、
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注入量 30appm のおもて面照射に平均 12.6 時間、注入量 100apmm のおもて面照射には平均

42 時間を要した。表 3.13.2 に、両面照射後の注入量 30 および 100appm の He 注入試料に

ついて登録した試料 1枚あたりの放射性同位元素と数量をそれぞれ示す。 

 

3.13.4 考察 

 本業務における He 注入試験では、サイクロトロン加速器によって加速されるヘリウム

イオンは 20MeV の単一エネルギー粒子であるため、図 3.13.6 に示すように、ディグレー

ダーを用いた片面照射だけでは、試料表面から深さ 80μm あまりの範囲にしか均一に He

を注入することができない。従って、He 注入量を試料厚さに対して均一に注入するには、

本業務のように、167μm の試料に対しておもて面と裏面から同量の He 注入を行うか、試

料厚さを 80μm 以下にするしかないことになる。しかしながら、極端に薄い試料を用いた

場合、試料サイズ効果が生じることが知られている。宮﨑ら[13.1]によれば、薄板試験片

を十分な厚さのバルク試料と同等と見なすためには、試料厚さに対して結晶粒が最低でも

5 個以上並ぶことが必要であるとしている。本業務で用いた 12Cr-ODS 鋼は図 3.13.3 に示

すように、材料中に直径数 μm の微細粒のほかに圧延方向に伸びた粗大粒が存在するため、

試料厚さを 80μm 以下とした場合に、試料サイズ効果が現れる恐れがある。従って、本業

務のように、He 注入を試料両面から行い、試料厚さを 167μm としたことは高温クリープ

試験の信頼性を担保する上で正しい選択であったと考えられる。また、試料厚さに制限は

あるものの、He 注入量 30appm の試験に片面で平均 12.6 時間（両面で 25.2 時間）、He 注

入量 100appm であっても片面で平均 42 時間（両面で 84 時間）というように、短時間で簡

便に He 注入試験を実施することができ、なおかつ、照射試料の放射能量は表 3.13.1 に示

すように、試験後すぐに L 型輸送物として輸送できるほどに小さいことから、サイクロト

ロン加速器を用いた He 注入は、他の He 注入試験手段に比べて非常に有用な方法の１つで

あると考えられる。  

 

3.13.5 まとめ 

 H24 年度から H26 年度まで、本業務において作製した試料のうち、注入量 30appm の He

注入試料を 16 枚、He 未注入試料を 16 枚、また、鏡面研磨した試料のうち、注入量

100appm の He 注入試料を 2 枚、注入量 30appm の He 注入試料を 2 枚、He 未注入試料 4 枚

をそれぞれ作製した。サイクロトロン加速器を用いた He 注入は、他の He 注入試験手段に

比べて非常に有用な方法の１つであると考えられる。 

 

 

参考文献 

 [13.1] S. Miyazaki, K. Shibata, H. Fujita, “ Effect of Specimen Thickness on 

Mechanical Properties of Polycrystalline Aggregates with Various Grain 

Sizes”, Acta Metallurgica Vol.27, pp855-862 (1979). 
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表 3.13.1  12Cr-ODS 鋼の化学組成 

 
C Si Mn S Cr W Ti Y O Fe 

wt.% 0.033 0.06 0.06 0.006 12.01 1.91 0.31 0.20 0.117 balance 

 

表 3.13.2 He 注入試料の放射性同位元素核種と数量（登録時 1枚あたり, kBq） 

He 注入試料 57Co 58Co 55Fe 54Mn 

30appm 4.654 14.71 1.184 0.825 

100appm 15.34 47.10 3.952 2.725 
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1) 放射線管理区域見取図 

 
2) NIMS サイクロトロン加速器 

 

図 3.13.1  放射線管理区域内の NIMS サイクロトロン加速器と He 注入試験装置 

 

3) He 注入試験装置 
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図 3.13.3 He 注入試験用試料組織写真 

 

 

図 3.13.2  He 注入試験用試料形状 
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照射範囲：11mm×25mm 

温度測定部 
（熱電対） 

He 注入用試料 

1) 試料固定治具 

2) 試料照射ステージ 

図 3.13.4 He 注入試験用試料の装着 
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1) He 注入試験模式図 

赤外線ヒーター 熱電対 

試料 

 ディグレーダ-： 
12.5～187.5μm 厚の Al 板で構成 

スリット 

He イオン 

ビーム 

 

 

2) He イオンビーム形状 

図 3.13.5 He 注入試験模式図と He イオンビーム形状 
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1) 試料のダメージプロファイルと He 注入分布（おもて面照射） 
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2) 試料のダメージプロファイルと He 注入分布（裏面照射） 
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図 3.13.6 試料のダメージプロファイルと He 注入分布 
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3.14 高エネルギーイオン照射試験 

 

3.14.1 目的 

燃料被覆管材料は燃料直近下において使用されることから、炉内劣化の重要因子である照射下

における強度特性は燃料設計に対して重要因子である。そこで、本研究グループでは、次世代燃

料被覆管材料として注目されている Zr-Nb 系合金を対象に、照射劣化と機械強度の相関を解明す

ることを目的とし、冷間圧延ならびに再結晶化処理を施した平板の引張試験片に対し、東北大サ

イクロトン加速器（以後、CYRIC と称する）を使用した、140 MeV の炭素イオン（C4+）の照射実験、

その後の室温における引張試験を実施した。その結果、当該鋼の照射特性は PWR（Pressure Water 

Reactor）の従来鋼であるジルカロイ-4 に比べ優れた耐照射特性を示すことを明らかとした 

[3.14.1]。これまでの試験では、引張方向が平板試験片の冷間圧延方向（RD）と平行となるよう

な条件下のものであるが、当該材料は製造時に施される冷間加工、再結晶化処理によって、特融

の集合組織を呈している。このような組織では、結晶構造のみならず、強度特性に対し異方性を

生じることから、この種々の特性異方性への照射影響を評価することは、材料健全性評価の観点

から重要であると考えられる。 

また、燃料被覆管材は燃料ペレット-被覆管相互作用（PCI）による燃料被覆管損傷防止や環境

劣化による機械強度の保持などの性能が要求されるが、当該材料は管形状を有していることから、

リング引張 [3.14.2]やバースト試験 [3.14.3]等が機械強度評価手法として用いられている。こ

れらの試験体系では、試験中に試料にせん断ないし曲げ応力が付加されることや、応力状態が不

均一であり、燃料設計に必要な単軸応力-ひずみ曲線を評価できる試験方でない。また、上述の試

験では、Zr-Nb 系合金の基礎的な照射特性を理解することに注力していたことから、照射試験は平

板材を使用していた。しかし、実機環境下において当該鋼は管状形状で使用されるため、材料の

健全性評価には、3.8 章で述べた中子拡管（Expansion Due to Compression：EDC）試験等による

機械特性評価が必要となる。そこで、本研では、管状試料に均一な損傷組織の導入が可能な照射

体系の構築を目的し、東北大サイクロトロン加速器を用いた管状試料への照射試験を実施した。 

 

 

3.14.2 実験方法 

3.14.2.1 試験片作製方法 

 図 3.14.1 に平板引張試験片の作製手順を示す。本研究では供試材として Zr-1.8Nb を使用し

た。この化学組成を表 3.5.1 に示す。なお、本研究では管状形状の J1 合金をスタートマテリア

ルとして使用し、図に示すように約 50％の冷間圧延、ならびに 853 K x 24 hr の再結晶化処理

を施し、平板状に成形した。この平板から、引張方向と RD が平行ならびに垂直となるように引

張試験片（SSJ タイプ形状：16 x 4 x 0.2 mm）を打ち抜き加工によって作製した。なお、以

後、引張方向が RD に対して平行な試料を RD 材、垂直方向のものを TD 材と称する。 

 また、管状試料の照射実験には管状試料の J1（Zr-1.8Nb）を使用した。試験片形状は後述す

るが、試験片長さ 85 mm の管状試料ならびに長さ 50 mm の段付き管状試験片を使用した。 
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3.14.2.2 平板状試験片への高エネルギーイオン照射試験 

 平板引張試験片への照射方法を図 3.14.1 にまとめて示す。照射は、CYRIC より 140 MeV-C4+イ

オンを本研究グループの照射チェンバーが据え付けられている 34 コースに輸送し、試料直前に

設置したアルミニウム（Al）箔製のエネルギーディグレーダーにイオンビームを透過させること

で、離散的に入射粒子エネルギーを減少させ、試料の厚さ方向に均一な照射分布を導入した。な

お、照射チェンバーの直前に遠隔操作可能なエネルギーファラデーカップが備え付けられてお

り、ここで、ビーム電流量を計測し、試料への照射量を算出した。また、図 3.14.3 は、(a)エネ

ルギーディグレーダーの設計図と、(b) SRIM コード [3.14.4]を使用して計算した、当照射条件

で試験した際に生じる Zr 組織に導入される損傷量の深さ依存性を示した。なお、Al と Zr のは

じき出し閾エネルギーはそれぞれ、17 [3.14.5]、40 eV [3.14.6]を使用した。これらより、本

研究では、2枚のエネルギーディグレーダーを使用し、24 段階の離散的に入射粒子エネルギーで

の照射を行っている。さらに、SRIM 計算結果より、当エネルギーディグレーダーでは、試料表

面側での損傷量は試料内部に比べ若干高くなる傾向にあった。一般に、SRIM 計算では、結晶構

造や組織を持たないアモルファスにイオンを照射した際のイオン飛程や空孔の形成頻度等を評価

することが出来る。しかし、実際の材料中には粒界や転位、析出物界面、試料表面などが存在

し、これらは照射によって形成された照射欠陥のシンクサイトとして機能する。粒界や転位、析

出物界面については材料中に均一に存在するため、損傷量の深さ依存性へのこれらの影響度は相

対的変化として考えれば良い。一方で、試料表面に関しては、表面付近で生じた照射欠陥の消滅

割合のみが高くなるため、照射後の微細組織観察ないし機械特性評価で確認される照射効果は試

料内部に比べ少なくなる傾向にあることが分かっており、このため、やや大まかな見積もりでは

あるが、当エネルギーディグレーダーを使用することによって試料の厚さ方向に均一な損傷組織

を導入することが出来ることが分かった。 

 図 3.14.3 に平板引張試験片用の照射ステージを示す。1個の照射ステージに 3枚の試験片が

装着でき、ステージ裏面からヒーターで加熱することで照射温度を制御できる。また、試料の表

面、裏面、ヒーター部の温度を熱電対によって計測でき、かつ、この温度はターゲットルームに

設置したカメラを通し、サイクロトロンのコントロールにてモニターできる仕組みになってい

る。なお、一例として、平成 28 年度に実施した照射試験における温度履歴結果を図 3.14.5 に示

す。試料の表面、裏面、ヒーター部の 3系統における温度推移結果を図示しておいる。これよ

り、試料表面が高くかつ、そのバラつきが大きいことが分かる。これは、試料表面部では高エネ

ルギーイオンビームによる加熱が生じるため、試料裏面部よりも高温に晒されることになる。ま

た、このビームヒーティングはビーム電流量にも依るが、大よそ 150 K 程度であることが分かっ

ており、このため、照射温度を 573 K で実施するためには、ヒーターによって 423 K 程度まで加

熱することで、温度を制御した照射実験が達成される。 

 なお、照射試験後の試料は東北大学 金属材料研究所のアルファ放射体実験室に移送し、平成

24 年度に納品した納品した島津社製の AG-Xplus を用いて、室温で引張試験を実施した。ひずみ

速度は 10-3 s-1で実施し、ひずみはレーザー変位計で測定した。また、得られた応力-ひずみ曲線

(σ-ε曲線)より、0.2%耐力（σ0.2）や最大引張応力（σUTS）、均一伸び（εUTS）、破断伸び（ε
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rp）、加工硬化指数（n）、加工硬化率（θ）等の種々の引張特性を評価し、これの照射量依存性を

評価した。 

 

3.14.2.3 管状試験片への高エネルギーイオン照射試験 

管状試験片への照射方法を図 3.14.6 にまとめて示す。照射試験は、図 3.14.1 に示した平板状

試験片と同じ体系で実施しているが、管状形状の試料を使用することから、これに合った照射ス

テージを平成 26 年度に作製した。その外観写真（図 3.14.7(a)）ならびに設計図（図 3.14.7(b)）

を図 3.14.7 に示す。試料は照射ステージの下部に装着しており、このステージをチャンバー内に

固定した際に試料がビームラインの中央に位置するように設計されている。また、管状試料の全

体に均一な照射組織を導入する必要がある。そのため、この照射ステージには、試料の回転機構

を設けており、照射試験中に試料が回転することで、管状試料の全面に均一な照射が実施できる。

なお、この回転速度は任意で制御可能であり、本研究では 20 rpm（Revolution Per Minute）で実

施した。また、冷却水の循環ラインが試料の裏面にあり、試料加熱用のヒーターが管状試料の内

側にある。これらの冷却水流量やヒーター出力を制御することによって試料温度を調整できる仕

組みとなっている。 

 

 

3.14.3 結果と考察 

3.14.3.1 平板引張試験片への高エネルギーイオン照射試験 

平板試験片の微細組織特徴（(a)逆局点図と(b)透過型電子顕微鏡写真）を図 3.14.8 にまとめて

示す。ここで使用した試料は 3.5 章で使用した Zr-1.8Nb の平板引張試験片と同様であり、平均結

晶粒径が 2.99 μm の再結晶化処理材であり、結晶粒内には Nb 析出物が分散析出し、この平均サ

イズ、数密度はそれぞれ、49 nm、6.9 x1019 m-3であった。 

また、これまでに実施した照射試験の代表的な(a)照射量と照射時間との関係、(b)温度履歴を

それぞれ図 3.14.9 にまとめて示す。この時の平均ビーム電流量は大よそ 2.2 μA であり、損傷速

度は 11 ×10-8 dpa/s であった。実機環境下における損傷速度は約 1-3 ×10-8 dpa/s であること

から[3.14.7]、本照射条件は、原子炉での損傷速度を 10 倍程度加速した試験であることが分かっ

た。また、温度履歴は試料表面温度を示したものであるが、この時のビームヒーティングは 80 K

であり、ヒーター加熱によって照射ステージを昇温することで、PWR の一般的なイ運転条件の 573 

K 近傍でイオン照射実験を達成できた。 

 図 3.14.10 に高エネルギーイオン照射した TD 材ならびに RD 材のσ-ε曲線を示し、また、表

3.14.2 に種々の引張特性をまとめて示す。TD 材では、照射量の増加に伴ってσ0.2やσUTSの材料強

度が上昇し、かつ、εrpが照射量の増加に伴い低下することが分かった。さらに、照射量が 3.0 dpa

以上では、弾性域の線形加工後に急激な軟化を示す、いわゆる転位チャネリングによる破壊が生

じた[3.14.8]。既往研究結果では、High Fulx Isotope Reactor(HFIR)にておいて<373 K で中性

子照射した再結晶化 Zircal-4 では、転位チャネリングによる破壊が>0.01 dpa で確認されており、

また、SILOE 炉において 553 K におて約 1dpa 照射した再結晶化高スズ-Zircal-4 においても

[3.14.9]、明瞭な照射チャネリングが確認されている。これらの結果から、当該材料における照
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射チャネリングの発生は>3 dpa であることから、Zr-Nb 合金では、従来材料よりも転位チャネリ

ングの発生が抑制されたることが分かった。一方で、RD 材では連続降伏型のσ-ε曲線を示し、TD

材で確認された降伏点は確認出来なかった。降伏現象の一般的な理解としてはコットレル・ロッ

キング機構が有望であるが[3.14.11]、これは、転位の持つ弾性ひずみ場に侵入型原子が偏析する

（コットレル雰囲気）ことで、転位の運動に必要なポテンシャルが高くなり、一旦、転位運動が

生じると、転位の弾性ひずみ場には侵入型原子がいなくなるため、そのポテンシャルが低下し、

低い応力レベルで変形が進行する。これが組織全体で一斉に生じると、応力の急激な低下として

観察されると考えるものである[3.14.11]。しかしながら、非照射材（0 dpa）では、同一試料を

異なる引張方向で試験していることから、TD と RD 材におけるコットレル雰囲気の程度は同一と

解釈される。そのため、この引張方向に応じたは降伏現象ないしσ-ε曲線の違いは、コットレル

雰囲気のすべり系依存性が生じていると考察される。つまり、詳細は 3.5 章に記したが、TD と RD

材では活動するすべり系が大きく異なり、RD 材において、比較的に低応力下では、主に Prismatic-

<a>型の転位が活動するのに対し、TD 材では<a>型だけでなく、<c>や<c+a>型、さらに双晶変形が

生じることから[3.14.12]、これらにはコットレル雰囲気から逸脱するために適当なポテンシャル

が存在するが、一方で、Prismatic-<a>型の転位には存在しない、もしくは無視できる程度である

と考えられる。なお、TD 材では、照射量の増加に伴い降伏点が明瞭でなくなることから、この降

伏点現象は照射欠陥の蓄積に伴う照射硬化とも関連した現象であると推測された。 

 σ0.2の照射硬化量の照射量依存性を図 3.14.11 に示す。TD 材におけるΔσ0.2は、0-2 dpa の範

囲内で立ち上がり、その程度は≈170 MPa であった。その後は、増加傾向が比較的に緩やかになり、
5.5 dpa の照射で≈200 MPa の照射硬化を生じた。また、RD 材では、≈1 dpa までの試験結果である
のだが、Δσ0.2 の増加傾向は TD 材比べ小さいことが分かった。これらより、照射硬化挙動は RD

材に比べ TD 材で顕著に生じることからが明らかとなった。さらに、図 3.14.15 にσUTSの照射硬化

量の照射量依存性を示す。先のΔσ0.2 の傾向と概ね同様の照射硬化挙動を示したが、TD と RD 材

における照射硬化挙動の違いは減少することが分かった。これは、加工硬化域における転位と照

射欠陥との相互作用が TD と RD 材で異なるためであると考察される。 

 図 3.14.16 に n の照射硬化量の照射量依存性を示す。TD 材における nは照射量の増加に伴い減

少した。また、 3 dpa 程度の照射により、転位チャネリングによる変形が生じていることから、

これ以上では、n = 0 となった。一方で、RD 材では、1 dpa までの照射結果であるが、nは照射

量の増加に伴い減少した。このように、当該材料では、Δσ0.2 に代表されるような照射硬化量だ

けでなく、加工硬化域の材料特性への照射量依存性が生じることが分かった。そのため、加工硬

化域における材料特性を詳細に検討するため、各照射材の真応力-真ひずみ曲線（σt -εt曲線）

から加工硬化率（θ：dσt /dεt）を評価した。その結果を図 3.14.17 に示す。ここに示した結果

は TD 材であるが、当該材料では 2段階の硬化領域が存在することが分かった。１段階目はひずみ

が 0-0.03 の範囲のθの線形減少域であり、ここは、図 3.14.10 に示したσ-ε曲線上における弾

性域から塑性域への推移域に相当している。一方で、2段階目はθが一定となる領域であり、ここ

は、σ-ε曲線における塑性域に相当している。なお、2段階目以降の放物線状に減少する領域が

確認されたが、これは、本研究では、試験片の平行部体積が常に一定であると仮定し、真応力-真

ひずみを算出している。そのため、εUTS までは、試料は均一な変形を生じるが、それ以降のネッ
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キングが生じ始める段階に達すると、局所的な変形が主となり、体積一定の仮定から逸脱し、適

切なσt -εt曲線が得られなり、その結果、2段階目以降のθの放物線状に減少する領域は材料学

的な意味を有していない。これらより、1段階目の dθならびに 2段階目のθの照射量依存性を評

価した。その結果を図 3.14.17 にまとめて示す。図 3.14.17 (a)に示した１段階目の弾性域と塑

性域の推移域における dθの照射量依存性は、0-1 dpa の範囲で急激な増加を示した後、飽和する

傾向を示した。これは、非照射ならびに低照射量（<1 dpa）の TD 材では、明瞭な降伏点が確認さ

れているが、照射量の増加に伴い消失したことから、dθは降伏現象の有無を表現した結果である

と理解される。また、図 3.14.17 (b)に示した２段階目のθの照射量依存性の結果では、θは照射

量増加に伴い低下しており、とりわけ、3 dpa 以上では、加工硬化率が負の値を示すことが分かっ

た。一般金属における nの範囲は、おおよそ 0-0.3 であることが知られており[3.14.13]、このた

め、図 3.14.16 に示したように、3 dpa 以上では照射チャネリングによる変形ないし破壊が生じ

た試料における n は 0 と見積もられる。よって、n の照射量依存性は 3 dpa 以上で飽和すること

になになるのだが、θの評価結果からは、照射材の加工硬化ないし加工軟化特性は照射量に対し

て線形的に減少しており、より定性的な理解を得ることが出来た。 

 

3.14.3.2 管状試験片への高エネルギーイオン照射試験 

平成 26 年度に実施した照射試験片の形状を図 3.14.18 に示す。図 3.14.3 に示したように、

140MeV-C4+イオンの飛程は大よそ 0.2-0.18 mm であるのに対し、燃料被覆管の肉厚は 0.55 mm 程

度であることから、受入ままの管形状試料に対して均一な照射組織を導入する事かが出来ない。

そのため、本研究では、長さ 50 mm の試料の中央部に肉厚 0.2 mm の薄肉部ならびに、その上下箇

所に肉厚 0.4 mm の中肉部を旋盤加工によって作製し、これを照射試験に供した。図 3.14.19 に照

射試験結果をまとめて示す。(a)が照射試験中の温度履歴であり、また、(b)は照射試験後の試料

外観写真を示した。T1、T2、T3 の測定箇所は、それぞれ試料上端、照射領域、試料下端である。

T1、T3 部での計測温度は 423 K 程度であったのに対し、T2 部では 348 K 程度であり、測定箇所に

依存した温度差が確認された。平板引張試験片への照射試験結果より、T2 部では、ビームヒーテ

ィングによる加熱が生じていると考えられるが、ここでは、計測されなかった。これは、当実験

では、回転させた試料に熱電対を接触させながら温度計測を行っているのだが、試料と熱電対と

の密な接触が担保されていれば、正確な温度を評価できるのだが、非接触状態では、真空断熱効

果によって計測温度が著しく低下する。このため、T3 が T1 と T2 に比べ低く計測されたのは、試

料との接触が不十分であったためであると考えられる。よって、温度計測方法については、更な

る改善が必要であることが分かった。また、試験後の外観写真より試験薄肉加工部で試験片の捻

じれ（変形）と金属光沢の消失が確認された。これは、この試験方法では、ビームヒーティング

による加熱に対して除熱が不十分であったことから、照射に伴い試料温度が上昇し、これに伴う

試料の軟化、最終的に回転機構の駆動力によって試料に変形が生じたと考えられる。また、金属

光沢が消失した機構に関しては、試料の酸化やβ→α変態（マルテンサイト変態）による表面起

伏の形成等が考えられるが、詳細を明らかにするためには、微細組織評価が必要である。これら

より、本照射ステージでは照射試験中の温度計測方法が不適切であり、且つ、除熱方法に関して

も改良が必要であることか分かった。さらに、図 3.14.19 (a)に示したように、T2 では、経過時
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間 24 hr 付近で T2 温度が急激に上昇したが、これは、試験片が変形したことで、試験片と熱電対

との接触が改善され、熱伝導性が増加したことに由来していると考えられる。 

この結果を踏まえ、平成 27 年度は照射ステージならびに試験片の更なる改良を行った。それら

の改良点をまめとめて図 3.14.20 に示す。まず、(a)照射ステージは、ビームヒーティングを適当

に除熱するため、管状試験片の上端と下端部に照射ステージ冷却ブロックと接続した Cu 製の帯

（Cu-バンド）を据付、これと試料が接触することで、熱伝導性を向上させる機構を設けた。また、

(b)試料形状を長さ 85mm とし、従来までに実施していた段付き加工せずに照射試験に供した。こ

れは、この照射実験では、熱伝導性を確保する目的から、試料と Cu－バンドと接触させた状態で

照射試験を実施するが、ここでの摩擦力が生じ、試料にはせん断変形が付与される可能性がある。

さらに、照射実験中は高温環境に曝されることから、材料強度が低下する。このため、試料強度

を確保し、かつ、試験中の試料の変形を抑制する目的から、試験片に薄肉部を設けない形状へと

変更を行った。なお、この試験片の上端と下端部には切欠きを設けて、ここにネジを通すことで、

回転部機構部と固定した。なお、平成 26 年度に実施した試験では、管の内側からヒーター加熱出

来るような設計となっていたが、平成 27 年度は、照射によるビーム加熱を適切に評価すること特

化し、この加熱機構を除去した設計とした。さらに、試料回転数は 20 rpm とし、300 K 程度の冷

却水を流量 5 ℓ/min にて照射ステージ内を循環させながら照射試験を行った。 

 これらより、新たに作製した照射ステージで照射試験結果（温度履歴）を図 3.14.21 に示す。

前年度と同様に、照射領域上部（T1）、照射領域（T2）、照射領域上部（T3）の 3 箇所の温度履歴

を評価した。その結果、T1 および T2、T3 では異なる温度応答を示した。これは、T1 部では試料

と熱伝対が接触した状態で温度を評価できていたが、T2 と T3 では、試料回転に伴って、熱伝対と

試料が離れた状態になり、真空中断熱影響によって、T1 に比べ T2 と T3 温度が低く計測されたと

考えられる。これより、温度計測には T1 の結果を参照し、照射試験中の温度変化を評価した。照

射試験開始前の試料温度は約 300 K であり、ここに、ビーム電流量が約 0.8 μA での照射試験に

よって、試料温度が約 330 K まで上昇した。その後、ビーム電流量が 1.5μA では、試料温度が約

360 K に到達し、さらに、平板状引張試験片への照射の際に使用されている平均的なビーム電流

量の 2 μA で照射では、試料温度は最大 450 K まで上昇することが分かった。これらより、ビー

ム電流量の増加に伴い試料温度が上昇し、すなわち、ビーム電流量の増加に伴ってビームヒーテ

ィングが増加した。なお、このビーム電流量とビームヒーティング量の関係を図 3.14.22 に示す。

プロット点は平均値であり、エラーバーの長さは最大、最小値を示す。これより、ビームヒーテ

ィング量は放物線状の増加を示すことが明らかとなった。これらより、照射領域箇所の温度につ

いては正確に評価できていないものの、金属中の熱伝導性が高いことから、ビームヒーティング

は T1 部においても、適切に計測できていると考えると、PWR 条件を模擬した環境下での照射実験

には、約 150 K 程度のヒーター加熱を施すことで、573-593 K の照射温度において試験できる見

通しを得た。 

 図 3.14.23 に照射試験前後での試験片の概観写真を示す。照射試験後の試料表面は図

3.14.19(b)に示したような試験片の変形や変色等が確認されなかった。また、照射領域の上端な

いし下端部には無数の引掻き傷が確認された。これらは、照射実験中に試料が回転することで、

照射ステージや Cu-バンドと擦れたことによって生じたものであるのだが、ここから、照射試験領
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域の幾何学的な位置関係を整理することが出来る。これらより、本試験体系にヒーターによる加

熱機構を導入することで、管状形状を有した試料に対し、実機を模擬した環境下において照射試

験が出来る見通しを得た。 

 

 

3.14.4 まとめ 

次世代型の軽水炉燃料被覆管として使用が予定されている Zr-Nb 合金の照射特性を明らかにす

ることを目的として、平板状および管状試料に対して均一な損傷組織の導が可能な照射ステージ

を作製し、さらに、照射材の機械特性変化を評価するための照射後試験を実施した。得られた結

果は以下の通りである。 

(1) 本研究事業で製作した照射試験チェンバーによって、所望の照射試験が達成された。 

(2) 平板形状の照射試験では、TD 材において≈6 dpa まで、RD 材では≈１ dpa までの照射を行っ

た。両試料とも、照射量の増加に伴う 0.2%耐力(σ0.2)、最大引張応力(σUTS)の増加を確認

し、この増加傾向は TD 材に比べ RD 材で低いことを明らかにした。また、TD 材では 3 dpa

以上から照射チャネリングによる材料の破壊挙動が確認された。さらに、加工硬化指数 (n)

の照射量依存性を評価した結果、両試料とも照射量の増加に伴い n が減少することを確認

した。 

(3) 平成 27 年度までに実施した管状試料への照射試験においては、温度計測やビームヒーティ

ングの除熱機構等の課題が残されていたが、この改良を施した照射ステージを用いた照射

試験（平成 28 年度実施）により、管状試料の肉厚方向に均一な損傷組織の導入が可能な照

射体系を構築した。しかしながら、試料形状の最適化ならびに温度計測機構については、

未だ改良の余地が残されていることから、引き続き、この対策を講じることにより、管状

形状の試料へのイオン照射実験という、他に類を見ないユニークな照射設備を構築する。 

 

 

3.14.5 次年度計画 

3.14.5.1 照射材の照射後試験 

これまでに、照射後試験として機械強度試験に特化した評価を実施し、種々の引張特性が照射

によって形成されたと思われる照射欠陥の蓄積によって変化することが分かった。とりわけ、3.5

章に示した結果より、Zr-Nb 合金中の Nb 析出物と加工硬化指数(n)が線形関係にあり、また、図

3.14.16 に示したように、TD と RD 材において nの照射量依存性を確認している。このため、照射

材における照射欠陥のサイズや数密度の評価を進めることにより、当該材料の機械特性と微細組

織との相関を図る。 

 

3.14.5.2 照射ステージの改良 

 図 3.14.19(a)ならびに 3.14.21 に示したように、管状試料への照射試験では、試料と熱電対と

の接触の有無によって温度計測結果が大きく変化した。これは、当照射試験体系では、試料を回

転させながら照射を行う必要がることから、熱電対と試料との接触が不安定な状態にある。この
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ため、照射試験中の変化を安定して計測するため、放射温度計や多接触型の熱電対の使用につい

て検討し、最適な温度計測方法を模索する。 

 また、平成 28 年度に実施した照射試験では、ビームヒーティング計測ないし、材料変形を抑制

する目的から、受入れままの管状試料を使用した。しかしながら、本文中でも述べたように、

140MeV-C4+のイオンビームでは、その飛程は約 0.2mm であり、現行の燃料被覆管材に均一な照射欠

陥を導入するためには、イオンビームないし試料形状の改良が必要である。イオンビームの改良

については加速器の制限があるため、その実施は困難である。一方で、試料形状に関しては、平

成 27 年度に実施したような薄肉加工が可能であるのだが、加工によって試料にひずみ付与される

ことから、これの照射影響の評価ならびに、試料加工方法の最適を実施する。 

 

3.14.5.3 照射材の中子拡管試験 

 上述にも関係するが、管状形状試料に高エネルギーイオン照射した試料の照射後試験として、3.8

章で述べた改良型中子拡管試験を実施する。 
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表 3.14.1 供試材の化学組成 (at.%) 

 
 

 

表 3.14.2 照射した TD および RD 材の引張特性 
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図 3.14.1 平板引張試験片の作製方法 

 

 

 

 
図 3.5.2 平板引張試験片への高エネルギーイオン照射実験体系 

 

 



3.14-11 
 

 

図 3.14.3 (a)エネルギーディグレーダーの設計図と、(b) SRIM コードを使用して計算した、当
照射条件で試験した際に生じる Zr 組織に導入される損傷量の深さ依存性 
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図 3.14.4 平板引張試験片用の照射ステージの設計図 

 

 

 

図 3.14.5 平板引張試験片への照射試験中の温度履歴 
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図 3.14.6 管状試験片への高エネルギーイオン照射実験体系 

 

 

 

図 3.14.7 (a)管状試験片への高エネルギーイオン照射のための照射ステージの外観写真と、(b)

その設計図 
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図 3.14.8 平板引張試験片の微細組織特徴 

 

 

 

図 3.14.9 平板引張試験片への照射試験中の照射量の推移と温度履歴 
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図 3.14.10 照射した TD および RD 材の応力-ひずみ曲線 

 

 

 
図 3.14.11 0.2%耐力の照射量依存性 
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図 3.14.15 最大引張応力の照射量依存性 

 

 

図 3.14.16 加工硬化指数の応力依存性 
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図 3.14.17 加工硬化率の照射量依存性 

 

 

 

 
図 3.14.18 平成 26 年度に実施した照射材の形状ならびに外観写真 
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図 3.14.19 平成 26 年度に実施した照射試験の(a)温度履歴と、(b)照射試験後の外観写真 

 

 

 

図 3.14.20 平成 27 年度に実施した(a)改良型の照射ステージの外観写真と、(b)試料写真および

その形状. 
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図 3.14.21 平成 27 年度に実施した照射試験の温度履歴 

 

 

 
図 3.14.22 平成 27 年度に実施した照射試験におけるビームヒーティングのビーム電流量依存性 

 



3.14-20 
 

 

 

図 3.14.23 平成 27 年度に実施した照射試験における照射前後の試験片形状 
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3.15 中エネルギーイオン照射試験 

3.15.1 緒言 

本項では国立大学法人東北大学が受託した文部科学省受託原子力システム研究開発事業「原子

炉燃料被覆管の安全設計基準に資する環境劣化評価手法に関する研究開発」（以後、プロジェクト）

のうち東京大学が再委託を受けて担当した「中エネルギーイオン照射試験」の成果を記載する。 

プロジェクト全体において、軽水炉および高速増殖炉の燃料被覆管を対象として、(1)腐食、水

素化、He 蓄積、照射脆化などの炉内劣化を模擬した環境劣化試験を実施し、(2)定常条件および

異常過渡条件における機械強度の劣化量依存性として整理する。さらに、(3)微細組織観察／分析

および組織形成観察試験を行い、劣化のミクロ機構を明らかにする。そしてこれらを総合して、

(4)材料健全性維持に必要な使用限界に関する情報を抽出する。本項は、(1) 照射脆化などの炉内

劣化を模擬した環境劣化試験の一つであり、得られた試料は主に (3) 微細組織観察／分析および

組織形成観察試験に供される。 

中性子照射による材料の様々な変化を把握するためには中性子照射を用いて、照射条件を実機

相当の環境を中心に幅広く変化させて実験を行うことが望ましいが、中性子照射材では照射施設

や照射条件が限られることに加え、放射化した試料を用いた試験を数多く実施することは困難で

ある。したがって、本プロジェクトでは照射量や照射温度が高精度かつ容易に変更でき、短期間

に照射が完了して冷却期間なしに照射後試験まで実施可能なイオン照射により、中性子照射の模

擬実験を行う。プロジェクト全体としては、サイクロトロン加速器を用いた～250MeV の高エネル

ギーイオン照射試験も実施し、被照射試料に対する機械試験を系統的に実施するが、この試験で

は数 dpa を超えるような高い損傷量に到達することが本質的に困難である。そこで、数 MeV 程度

の重イオンを照射して、試料表面近傍に対して高い損傷量までのはじき出し損傷を効率的に導入

することが、中エネルギーイオン放射試験の目的である。この試験では、中性子照射同様カスケ

ード損傷を導入でき、損傷速度も大きく短時間に高照射量を達成できるという長所がある一方、

損傷領域が浅い、また損傷率勾配が比較的大きいという短所もあるので、注意が必要である。従

って、中エネルギーイオン照射された試料は主に微細組織観察に供され、機構論的な観点から高

照射量における燃料被覆管候補材の耐照射性を検討するために使用される。 

中エネルギーイオン照射材の TEM 観察試験等への供給は、平成２５年度に高温照射用の照射ス

テージコントローラを更新してから、継続的に行ってきた。平成２７年度は、サイクロトロン照

射されたジルコニウム系新型燃料被覆管模擬材の引張試験において、転位チャネリングと呼ばれ

る変形挙動に照射量依存性が発現するとの報告を踏まえ、高照射量における転位チャネリングの

発生を一つの指標として中エネルギー照射試験と機械的特性を結びつけるための照射実験を実施

した。転位チャネリングとは、照射欠陥などの障害物が転位との相互作用によって消失すること

により転位運動が局在化することであり[3.15.1]、マクロには降伏後の延性低下を引き起こす現

象である。[3.15.2] 中エネルギーイオン照射を用いて、0.4 dpa および 4 dpa 相当のはじき出

し損傷を導入し、転位チャネリングの様子を観察可能な試料を作成した。さらに、これらの試料

に対して引張試験機にて約 2 % の塑性ひずみを加え、変形挙動を光学顕微鏡、原子間力顕微鏡、

走査電子顕微鏡で観察した。 

また、プロジェクトでは、高照射の影響を機構論的に評価するために、上記の中エネルギーイ
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オン加速器と透過電子顕微鏡を連結させることにより、その場観察装置の開発に取り組んでいる。

平成２６年度までに、その場観察用ビームラインおよびイオンビーム導入可能な電子顕微鏡試料

室を開発し、動画撮影のための電荷結合措置（ＣＣＤ：Charge-Coupled Device）イメージセンサ

を用いたカメラ装置を導入して、その場観察システムを構築した。平成２７年度は、装置の改良

と、ジルコニウム系の新型核燃料被覆管模擬材の照射その場観察を実施した。耐食性に強い影響

を与えると考えられているニオブ析出相に着目し、照射下安定性を評価した。 

 
3.15.2 使用した加速器の構成 

照射試験には、東京大学大学院工学系研究科原子力専攻（東海村キャンパス：茨城県那珂郡東

海村白方白根２－２２）の重照射損傷研究設備（ＨＩＴ：High Fluence Irradiation Facility, the 

University of Tokyo）[3.15.3] に設置された High Voltage Engineering Europe （以後, HVEE

社）製 1.7MV タンデトロンを使用した。この加速器は、もともとは東京大学大学院工学系研究科

原子力国際専攻原子力別館（浅野キャンパス）においてＲＡＰＩＤ（Rutherford Backscattering 

Spectroscopic Analyzer with Particle Induced X-ray Emission and Ion Implantation Devices）

[3.15.4]として使用されていたものであるが、ＨＩＴの 1 MV タンデトロンが東北地方太平洋沖地

震で被災して使用不能になったため、後継機として移設したものである[3.15.5]。この加速器は

タンデム型コッククロフト・ワルトン加速器で、旧名称が示す通りラザフォード後方散乱法(RBS: 

Rutherford Backscattering Spectroscopy)や粒子励起Ｘ線分光(PIXE: Particle Induced X-ray 

Emission)などのイオンビーム分析を主目的として 1994 年に設置されたものである。昇圧方式は

シェンケル型の倍電圧昇圧方式を採用している。使用した加速器の外観を図 3.15.1 に、主な運転

性能を表 3.15.1 にそれぞれ示す。 

負イオン源は固体用のセシウムスパッター型と気体用のデュオプラズマトロン型のデュアル

イオン源であり、水素、ヘリウムなどの軽元素から重金属イオンまで幅広いイオン種の選択が

可能である。今回は、高い損傷量を得ることを目的としたことから、酸化鉄ターゲットを使用

してFeO- イオンを引き出し、Striper Gas により荷電変換してFe2+ イオンを照射する事にした。 

この加速器は、三つのビームラインが接続されている。右 10°には従来の重照射研究設備で

使用していた二重イオン照射用ビームライン（ＢＬ５と呼称）が接続されている。主にＢＬ５

を用いて TEM 観察等へ供給する中エネルギーイオン照射材の作成を行った。左 10°はイオン注

入ビームライン（ＢＬ６と呼称）である。平成２５年度にはＢＬ６で照射試験を実施したが、

ビームプロファイルを正確に得られないことから、平成２６年度以降はＢＬ５の使用に切り替

えた。左 30°は RBS 用ビームライン（ＢＬ７と呼称）であったが、平成２５年度までに RBS 測

定用チャンバの下流側にイオン照射その場観察用ビームラインを接続している。  
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表 3.15.1 1.7MV タンデトロンの運転性能 

 

負イオン源 

・セシウムスパッター型 引出電圧 

・デュオプラズマトロン型 引出電圧 

 

20kV 

20kV 

加速器 

 最大加速電圧 

 安定度 

 リップル 

 

0.1-1.7MV 

< 80 Vrms 

< 30 Vrms 

偏向電磁石能力 

  左右 10° 

  左 30° 

 

 < 285amu·MeV 

 < 32amu·MeV 

 

 

 
 

図 3.15.1 東大・HIT の 1.7MV タンデトロン  
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3.15.3 中エネルギーイオン照射試験 

（１）照射ステージの構成 

中エネルギーイオン照射に使用したビームライン（ＢＬ５）は磁気レンズおよびビームステア

ラ、ならびにスキャナを有しており、ビーム形状の制御性が良好である。 

ビームライン終端には、～800 度まで加熱可能な照射ステージを有している。このステージの

試料駆動装置の構成を図 2 に示す。駆動装置には 36 mm 間隔で 3つのターゲットホルダが配置さ

れている。各試料ステージには最大 20 個のφ3 TEM ディスクをマウントすることができる。駆動

装置はサーボモータで制御しており、必要に応じて遠隔制御し、所定のステージあるいはファラ

デーカップをビームラインの中心に移動させる。 

試料の温度制御には電子線加熱方式を採用している。電子線加熱方式の概要を図 3.15.3 に示す。

試料は、φ25 の試料ホルダ上に固定される。試料ホルダは試料ステージの絶縁碍子の上に固定す

ることになっており、試料ホルダの背面にはタングステンフィラメントがある。約 450V に加速し

た電子線をホルダ背面に照射することにより、試料をビーム加熱で昇温する。温度は、試料ホル

ダ内部に挿入した二つの熱電対で常時モニタリングする。温度が設定値を越えたときは、グリッ

ドに電圧を印加することにより電子線のビーム量を低減することにより、加熱を和らげる。この

方法の利点としては、電熱線等を用いた場合と比較して試料ステージを小さくできることから昇

温や降温に要する時間が短いこと、試料を両側から加熱することにより照射方向の温度勾配が小

さくなることからイオンビームによる試料表面温度上昇の影響を低減できること、が挙げられる。

試料表面に熱電対を溶着して既設の熱電対と比較した所、照射直後には 5 ℃ 程度の温度差がみ

られるものの、約 1 分でほぼ同じ値に落ち着くことを確認している。また、二つの既設熱電対の

間の温度差も常時 5 ℃ 以下である。従って、試料ステージ上の温度は概ね均一である。平成２

７年度に試料ステージの絶縁碍子およびフィラメントを交換することにより、より安定して長期

間の過熱が実施できるようにした。図 3.15.4に交換した絶縁碍子の外観を示す。 
ビームプロファイルは 20 個のファラデーカップを使って定期的に測定する。ファラデーカップ

用のステージには、アパーチャ径がφ2 のファラデーカップが縦方向に 4 mm 間隔で 4 つ、横方

向に 4 mm 間隔で 5つ、合計 20 個の配置されている。それぞれのファラデーカップで読みとった

電流はアンプで増幅してデジタル変換されたのち制御用コンピュータへと送られる。 

ＢＬ５は、磁気レンズおよびステアラを有しており、ビーム径をφ4 以下に集束する事が可能

である。また、200 ～ 2000 V の三角波を出力するスキャナを有しており、見かけのビーム径を

均等に広げることが可能である。スキャン速度は X 方向が 10 kHz, Y 方向が 1 kHz である。これ

により、2.8 MeV Fe2+ イオンの場合、約 25 mm 程度の広さにスキャンすることが可能である。 
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図 3.15.2 ＢＬ５用照射ステージ． 

右から順にターゲットホルダ１、２、３、ＢＬ５用のビームプロファイルモニタ． 

左端は二重照射実施時に使用するＢＬ４用のビームプロファイルモニタ． 
 
 
 

   
 
 

図 3.15.3 BL5 用加熱システム 

(a) フィラメントと熱電対; (b) 温度制御システムの概要 

 
 

 
図 3.15.4 電子線加熱用の絶縁碍子の外観 
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（２）照射材の作成 

本項の中エネルギーイオン照射試験において、照射イオンは原則として 2.8 MeV Fe2+ を使用し

てきた。これまでにＢＬ５を使用して作成した試料の一覧を（TEM 観察等に失敗したものも含め

て）表 3.15.2 に示す。中エネルギーイオン照射試験において、照射温度は 300 ～ 400 ℃とした。

試料形状は 平成２６年度までは、φ3 の TEM ディスク状のものを使用した。平成２７年度は局

所変形挙動に着目した観察を実施することから、SSJ3 ミニチュアサイズ引張試験片を使用した。 

試料に対するイオン束は 2.4×1010～2.3×1011 ions/cm2s であり、一日の照射で 1015 ions/cm2

程度のフルエンスを得ることができる。このイオンによるはじき出しは鉄系合金において試料表

面から深さ 0.8 μm の位置にピークを持ち、この位置では 10 15 ions/cm2 のフルエンスに対して

約 1.1 dpa のはじき出し損傷に相当する。ジルコニウム系合金の場合、はじき出しが最大となる

のは試料表面から深さ 1.1 μm の位置であり、この位置では 10 15 ions/cm2 のフルエンスによっ

て約 0.8 dpa のはじき出し損傷が得られる。はじき出し損傷量の評価には SRIM コード[3.15.6]

を使用し、はじき出しの実効閾値エネルギーを 40 eV [3.15.7]と仮定して NRT モデル[3.15.8]に

基づくモンテカルロシミュレーション[3.15.9]を行った。その結果を図 3.15.5 に示す。 

照射期間中の試料温度はほぼ一定であり、変動幅は ±5 ℃ より十分小さい。図 3.15.6 に平成

２７年度に取得した温度履歴の一例を示している。 

 

 

 

表 3.15.2 ＢＬ５で中エネルギーイオン照射した試料一覧 

 

年

度 
形状 種類 

温度 

（℃） 

平均イオン束 

(ions/cm2s) 

フルエンス 

(ions/cm2) 

ピーク位置の損傷量 

(dpa) 

２
７
年
度 

φ3 

ODS 
400 

5.4×1010 6.8×1014 0.68 

2.1×1011 1.1×1015 4.4 

300 2.4×1010 9.3×1014 0.75 

Fe-Ta-C 
400 

5.4×1010 6.8×1014 0.68 

2.1×1011 1.1×1015 4.4 

300 2.4×1010 9.3×1014 0.75 

Zr-1.8Nb 
400 

2.3×1011 6.8×1015 5.3 

2.8×1010 1.1×1015 0.86 

300 7.7×1010 9.3×1014 0.73 

Zr-Nb-Mo 300 7.7×1010 9.3×1014 0.73 

２
８
年
度 

SSJ3 Zr-1.8Nb 300 
1.59x1011 3.03x1015 4.0 

1.49x1010 2.84x1014 0.37 
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図 3.15.5  鉄イオン（2.8MeV）によるはじき出し損傷量の評価． 

(a) 純鉄   (b) 純ジルコニウム 

計算には SRIM 2008 コード[3.15.6]を使用した。 

はじき出しの実効閾値エネルギーは Fe, Zr のいずれも 40 eV と仮定して計算した[3.15.7]。 

 

 

 
 

図 3.15.6  照射試験における試料温度履歴（SSJ 照射時） 
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3.15.4 中エネルギーイオン照射材の局所変形挙動の評価 

（１）試料の作成 

使用した試料は、1.8 at. % のニオブを添加したジルコニウム合金製新型被覆管の模擬材であり
高エネルギーイオン照射試験と同じ方法で作成した。原料として J1と呼ばれる新型燃料被覆管材
の供給を受けた。これを軸方向に二つに切断して、軸方向に 50 % 冷間圧延して薄い板材として
から、853 K で 24 時間焼鈍した。この板材から、引張方向が軸方向と等しくなるように SSJ3
ミニチュア引張試験片（全長 16×4×0.38 mm, ゲージ部 5×1.2×0.38 mm）を打ち抜いた。試
料表面を#800の耐水研磨紙で機械研磨したのち、照射後の表面観察を容易にするためゲージ部の
おおよそφ3 の領域に対してテヌポールを使用して短時間の電解研磨を施し、比較的平滑な表面
を得た。 
作成したSSJ3試験片2本を、前項で説明した東京大学ＨＩＴのＢＬ５を使用して2.8 MeV Fe2+ 
イオン照射に供した。照射温度はいずれも 573 K とし、高照射量のものと低照射量のものを、そ
れぞれ 1 本ずつ作成した。高照射量の試料に対しては、ゲージ部の電解研磨された領域に対して
平均イオンフラックス 1.59 ×1011 ions/cm2sで照射して、3.03 ×1015 ions/cm2のフルエンスを

与えた。この時のはじき出し損傷量は、損傷量が最大となる表面から 1.1 μmの位置で 4 dpaであ
る。低照射量の試料に対しては、平均イオンフラックス 1.49 ×1010 ions/cm2sで照射して、2.84 
×1014 ions/cm2のフルエンスを与えた。この時のはじき出し損傷量は、損傷量が最大となる表面

から 1.1 μmの位置で 0.4 dpaである。 
被照射試料は、放射化がないことを確認したのち管理区域から持ち出して、東北大学が所有す

る万能試験機 AG-Xplus （島津製作所）にて引張試験に供した。引張速度はひずみ速度 10-3 s-1

で制御し、公称ひずみ 2 % で除荷した。試験結果を（参考のため未照射材の破断までの応力―ひ
ずみ線図と共に）図 3.15.7に示す。マクロな引張特性は照射によって変化していないが、これは
被照射領域が表層に限定されており、マクロには未照射の引張特性が観察されているからである。

表面近傍の変形挙動に対する照射の影響を観察するために、表面観察および電子線後方散乱回折

法（EBSD: Electron Back Scattering Diffraction pattern）による観察を実施した。 
 
（２）表面観察 

2 % 公称ひずみを加えた試料表面には、4 dpa まで照射した試料にのみ有意な表面ステップが
観察された。図 3.15.8は光学顕微鏡で観察した試料表面の様子を示している。結晶方位の違いが
コントラストとして現れている。また黒い輪状のコントラストは、電解研磨の際に結晶粒が剥離

した等の理由で形成されたくぼみの端部を意味する。観察領域の長手方向がおおよそ引張方向に

対応している。興味深いことに、4 dpa 照射材では比較的サイズの大きな結晶粒において粒あた
り 2～5本程度の線状のコントラストが結晶粒を横切るように現れている。線は粒毎に並行であり、
引張方向に対しておおよそ 45°傾いている。図 3.15.9に原子間力顕微鏡による表面観察の結果を
示している。原子間力顕微鏡によって得られるコントラストは直接試料の凹凸に対応するが、や

はり 4 dpa 照射材において線状のコントラストが発現している。従って、引張試験後に現れる線
状のコントラストはすべり変形が局所化したことによる表面ステップであると推定できる。この

コントラストは結晶粒毎に数本現れており、光学顕微鏡で見られた線状のコントラストが表面ス
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テップであることを裏付けている。表面の段差の大きさを原子間力顕微鏡で測定した結果が図

3.15.10 である。線状のコントラストの幅は、0.1 ~ 0.27 μmにわたっており、この間に約 6~32 nm 
の段差が生じていると評価された。今回試験した合金の平均粒径は約 3 μm であり、結晶粒の大
半がイオン照射の影響に晒されている。従って、表面ステップは試料表層の結晶粒の変形挙動の

指標になると考えられる。この手票を使えば、試料表層のみに照射欠陥を導入する中エネルギー

照射試験においても、機械的特性変化を評価できると考えられる。 
高エネルギーイオン照射されたジルコニウム合金の引張試験では 1.7 dpa 照射材までは加工硬

化に相当する公称ひずみと公称応力の正の相関が見られる領域が存在するが、3 dpa を超える照
射を受けた試料では、局所変形に伴う公称応力の低下が降伏直後から見られるようになる。これ

は照射によって転位チャネリングが生じることを示している。中エネルギーイオン照射材の場合、

照射後に 2 % の公称ひずみを与えることにより、0.4 dpa では光学顕微鏡で認識可能な表面段差
が生じないのに対して、4 dpa 照射材で表面段差が生じ、変形が局所化することが示された。こ
のことは、イオン照射による照射欠陥の導入がジルコニウム合金の変形挙動に与える影響を評価

する際に、損傷量（dpa）による整理が第一段階としては十分合理的であることを示唆している。 
 
（３）走査電子顕微鏡観察 

原子間力顕微鏡より広い範囲で高分解能な表面観察を行うために走査電子顕微鏡による表面観

察も実施した。観察は東京大学が本郷キャンパスに所有する JSM-7001F (日本電子)を使用し、二
次電子像の観察と、3.10項でも使用されていた EBSDを使用した。 
表面観察の結果、4 dpa 照射材に加え 0.4 dpa 照射材にも局所的に線上のコントラストが現れ

ることがあることが明らかになった。また線状のコントラストの現れ方が異なることも示された。

図 3.15.11に典型的な例を示す。0 dpa 照射材には線状のコントラストは殆ど見られない。0.4 dpa 
照射材では多くの結晶粒内に<< 1 μmの狭い間隔で多数の線状コントラストが見られるが、個々
のコントラストは弱く、段差は非常に小さいと考えられる。一方、4 dpa 照射材の線状のコント
ラストは、一部の結晶粒に発現しており、1 μm 程度の間隔で結晶粒につき数個見られる。 

EBSD分析をしたところ、未照射材と 0.4 dpa 照射材には有意な差異がみられた。結晶方位差
（GOS: Grain Orientation Spread）は一つの結晶粒内における方位の違いを表す指標であり、一
つの結晶のひずみ量に対応している。図 3.15.12に示すとおり、未照射材では GOSは試料全域で
低く、おおよそ 1 °以下程度であるのに対し、1 dpa 照射材ではやや高い GOSが試料全域で観
察された。また、幾つかの結晶粒では 5 °近い値を示すものもあった。高い GOSを示した結晶
粒表面を走査電子顕微鏡で観察したところ、表面ステップと考えられる線状のコントラストが、

他の粒より短い間隔（0.1 μm程度）で大量に生じている様子が見られた。4 dpa 照射材にはコン
タミが見られており、EBSDの Image Quality が低く、十分に信頼性のあるデータが得られなか
った。試料表面のコンタミは試料調整の段階で形成されたと考えられる。ただし、比較的 Image 
Quality の高い結晶粒について GOSを評価すると、0.4dpa 照射材と同程度、あるいはやや高い
値が得られた。これらの結果から、照射による転位チャネリングの形成は比較的低損傷量でも生

じるが、4 dpa までの照射を行うと、特定のチャネルを通過する転位の数が激増し、局所的な変
形が進行すると考えられる。 
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図 3.15.7 Zr-1.8Nb合金(未照射材、中エネルギーイオン照射材)の引張特性 

右：未照射材の破断までの引張特性 
左：2.8 MeV Feイオン照射材の公称ひずみ 2 %までの引張特性 

 
 

 
図 3.15.8 光学顕微鏡を用いた変形挙動の照射影響比較 
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図 3.15.9 原子間力顕微鏡を用いた変形挙動の照射影響比較 

 
 
 

 
 

図 3.15.10 原子間力顕微鏡を用いた 4 dpa 照射材の表面段差測定 
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図 3.15.11試料表面の走査電子顕微鏡写真 

 
 
 

 
図 3.15.12 結晶方位差(GOS)の比較 

(a)：非照射材、(b)：0.4 dpa材、(c)：4.0dpa材 
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3.15.5 イオン加速器連結顕微鏡法の開発 

（１）開発コンセプト 

イオン加速器連結顕微鏡法とは、イオン加速器によって発生させたイオンビームを透過電子顕

微鏡の試料室へ入射させ、照射その場での顕微鏡観察を行う手法である。この手法は、カスケー

ド損傷の二次生成物の直接観察や、照射誘起相変態の評価手法として、1980 年代から活発に実施

された。その後、一次下火になったが、照射下等の過酷な環境での材料挙動を評価手法として再

注目されており、主に原子モデリングとの比較の観点からの活用が望まれており、各国で研究プ

ロジェクトが推進されている。本プロジェクトでは、照射劣化を効率的に模擬するためにサイク

ロトロンを用いた高エネルギーイオン照射を実施しているが、その機構論的な妥当性を検証して

実験結果を高照射量へと外装するためには、高い一次はじき出し原子（PKA: Primary Knock-on 

Atom）エネルギーを付与できる照射場を用いたイオン照射を行って、照射損傷に起因する材料特

性変化の機構論的な考察を行うことが求められる。そこで、本プロジェクトにおいて中エネルギ

ーイオン加速器に透過電子顕微鏡を結合したその場観察装置を構築し、新型燃料被覆管模擬材の

照射下での安定性を考察することにした。 

実験システムの構築にあたって先行研究を調査し、最近のその場観察装置開発の傾向を考察し

た。現時点では、米国アルゴンヌ国立研究所の装置[3.15.10-11]を用いている研究グループのア

クティビティが高く、ジルコニウム系被覆管材や UO2 の照射損傷のその場観察など、原子炉炉心

材料の研究も精力的に行われている[3.15.12-15]。この装置は 1995 年に更新されており、Texas 

Nuclear 製の 300keV イオン加速器あるいは NEC 製の 2MV タンデム加速器で発生させたイオンビ

ームが、透過電子顕微鏡 H-9000NAR （日立ハイテクノロジーズ製、300 kV）の光軸に対して 30°

の角度で入射するようになっている。2000 年代には、フランスの JANNUS （Joint Accelerators for 

Nanosciences and NUclear Simulation）プロジェクトで、オルセーの CSNSM（Centre de Sciences 

Nucléaires et de Sciences de la Matière）に構築されたその場観察装置[3.15.16-17]や、中国

の武漢大学で開発された装置[3.15.18]がある。いずれも、MeV オーダのイオンビームを入射でき

ることが特徴である。電子線とイオンビームの光軸同士のなす角が大きいことから照射中のその

場観察には適していないものの、一つのミクロ組織の成長挙動を継続的に追跡する実験などは実

施することができる[3.15.19-20]。2011 年からは、米国サンディア国立研究所で I3TEM（In situ 

Ion Irradiation TEM）の開発が開始されている[3.15.21]。この装置は、10kV イオン銃（Colutron）

と 6MV バンデグラーフ・タンデム加速器を JEM 2100 (日本電子製、200 kV 透過電子顕微鏡)に接

続する構成となっている。高温ステージや液体混合ステージ、TEM 内引張ステージ等を導入して

さまざまなナノプロセッシングを行おうという野心的なプロジェクトであり、装置の報告と前後

して幾つかの実験結果が速報されている[3.15.22-23]。まとめると、最近のその場観察装置の開

発は既存の中エネルギーイオン加速器設備に電子顕微鏡を導入するのが主流であるが、装置のレ

イアウトの関係から、照射その場での観察に適した構成のものは限られていることが伺える。 
これらを踏まえて、本プロジェクトにおけるその場観察装置の開発では、以下の点を目標とす

ることにした。①イオン照射中に透過電子顕微鏡観察が可能となるように、電子線とイオンビー

ムの光軸のなす角は小さく設計する；②加速器システムが供給できる最高エネルギーのイオンビ

ームを入射可能な設計にする；③入射するイオンビームのフラックスは、一つのイオンと材料の
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相互作用の影響が観察可能な低密度から１日で 10-1 dpa 以上のはじき出し損傷を与える高密度
まで可変する；④カスケード損傷の二次生成物の観察を可能にするためにビデオレート程度の

CCD（Charge-Coupled Device: 電荷結合素子）カメラを搭載する。 
その場観察システムは、東京大学ＨＩＴのＢＬ７を延長して隣接する電子線構造測定室へイオ

ンビームを輸送し、東京大学が所有する透過電子顕微鏡 JEM 2000EX （日本電子）を分解して、

イオンビームを入射可能な試料室を新たに組み込むことによって構築することにした。イオンビ

ームを電子顕微鏡に導くには幾つかの方法がある[3.15.24]。ポールピースに穿孔して入射口を作成

す手法もあるが、電子顕微鏡の根本的な改造となるため採用しなかった。低エネルギーイオン加

速器と電子顕微鏡の連結装置では、電子顕微鏡内部に小さな静電プリズムを組み込んで、鏡筒内

でイオンビームを曲げてポールピース上部から試料位置へとイオンビームを入射する方法が一般

的であるが、この方法では入射するイオンビームのエネルギーに制限が生じ、加速器システムの

能力を十分に生かせないことが考えられたことから、この方法も採用されなかった。検討の結果、

イオンビームを入射可能な試料室を新たに製作してポールピースと集束レンズの間に十分な空間

を作り、ポールピースの上部から 30°でイオンビームを入射することにした。 

電子顕微鏡の設置室へイオンを導くには、ビームを水平および垂直方向に変更させる必要があ

る。ＨＩＴのタンデトロンの高圧側の分析電磁石は、電子顕微鏡設置室に近いＢＬ７に対して 32 

MeV amu の偏向性能を有している。そこで、ＢＬ７の終端から電子顕微鏡までビームラインを延

長するに当たり、ビームの偏向に使用する電磁石の性能は、水平および垂直の方向にそれぞれ 32 

MeV amuで設計することにした。可能な限り高フラックスなイオンビームを輸送するために、偏

向電磁石はエッジフォーカスが最大となるように偏向経路を設計した。 

ビデオレートでのその場観察を行うため、観察用CCDカメラとしてMegaView 2 （オリンパス）

を採用した。このカメラの視野は、JEM-2000EX のフィルム位置とほぼ対応しており、解像度は

1376×1032である。フレームレートは binning ×2で最大 25 fpsを達成可能であり、短寿命の照

射欠陥集合体の観察に適している。ただし、蛍光場の上部へ側面から挿入されるタイプのカメラ

であることから、高倍率での撮影には向いていない。 

 
（２）実験装置の構築 

本プロジェクトで構築したその場観察システムの構成を図 3.15.13に示す。また加速器側の室お

よび顕微鏡側の室におけるビームラインの外観を図 3.15.14に示す。加速器から射出されたイオン

は高圧端側の分析電磁石によって左 30°に偏向してＢＬ７へと入射する。ＢＬ７の従来の終端は

RBS用のチャンバであったが、このチャンバのフランジを加工して、ビームラインの延長部分を

取り付けた。始めに水平偏向電磁石によって更に左へ 45 °偏向させて、加速器を設置している

重イオン加速器兼照射室から電２子顕微鏡を設置している電子線構造測定室へとイオンビームを

輸送する。水平偏向部のストレートポートには固定式のファラデーカップを取り付ける。偏向部

の出口位置には挿入式のファラデーカップを取り付ける。電子線構造測定室へと入射したイオン

ビームは垂直偏向電磁石によって下向きへ 60°偏向され、その後電子顕微鏡へ向かって直線的に

輸送される。ビーム位置の微調整のために、垂直偏向電磁石と電子顕微鏡の間には、１組の静電

レンズおよびＸＹ方向に各 2 組の静電ディフレクタが設けられている。ビームラインの終端近傍
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には挿入式のファラデーカップを設けており、ビームラインの終端および電子顕微鏡の入射部に

はそれぞれゲートバルブを設け、その間を溶接ベローズで接続している。機械的な振動を抑制す

るため、ビームラインは 3 台のスパッタイオンポンプで排気する。上記の構成のうち、水平偏向

電磁石用電源、静電レンズ、静電ディフレクタおよび高圧電源、そしてスパッタイオンポンプ 2

台は東京大学で以前所有していた 400 kV静電加速器に使用されたもの等を利用した。 

電子顕微鏡内に入射したイオンビームは、内部で不要な照射をすることを避けるため、導入管

の内部を通って試料位置近傍まで導かれる。導入の直径は段階的に小さくなり、最終的にφ2.5 の

ビームが試料位置へ照射されることになる。導入管は基本的に地絡されるが、一部は電気的に区

分されており、電流検出のために使用することができる。電子顕微鏡への入射部分の外観を図

3.15.15に示す。 

その場観察装置の施工にあたっては、ビームラインに対して精緻に電子顕微鏡を設置すること

に技術的な課題がある。一般的にビームラインは長大で剛性のある構造物である。イオンビーム

は効率的に損傷量を得るためにはなるべくビームの収束率が高くなるような設計が望まれ、本プ

ロジェクトで使用するイオンビームの直径も高々数 mm である。このビームを数段の絞りで切
り取って φ2.5 の試料位置に入射させるには、試料位置すなわち電子顕微鏡の厳密な位置決めが
求められる。一方、電子顕微鏡は観察中の振動を抑えるために除振台の上に置かれており、鏡筒

が鉛直方向に対して垂直か否かはあまり問題にされない。仮に水平な基盤上に顕微鏡を設置した

としても、自身の質量でダンパが収縮するため、完全な鉛直を保証できない。これらの問題を解

決するために、電子顕微鏡内のイオンビーム導入中心軸の延長線上にレーザビームを射出する装

置を作成して鏡筒フランジ部に取付け、このレーザがビームラインの中心軸を通っていることを

確認しながら電子顕微鏡の位置を決定するという方法を取った。図 3.15.16 に示すように、試行
錯誤しながら軸を揃えてイオンビームを入射し、試料位置に取付けたカプトンフォイルに焼き目

を付けることでビームプロファイルを確認した。おおよそφ2 の領域にイオンビームの入射が確
認できた時点で調整完了とした。この条件のビームプロファイルを絞り径φ0.21のファラデーカ
ップで測定した結果を図 3.15.17 に示す。おおよそφ2 の領域でほぼ均一なイオンビームが得ら
れていることが確認できた。 
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図 3.15.13 その場観察ビームラインの概要 

 

 

図 3.15.14 その場観察ビームラインの外観 
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左：重イオン加速器兼照射室側    右：電子線構造測定室側 

 
 

図 3.15.15 ビームラインと電子顕微鏡の接合部の外観 
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図 3.15.16 照射領域を確認するために使用したカプトンフォイルの一部 

被照射部はイオンビームによって変色している。左から右に向かって調整を進めている。 

上下方向は試料ホルダの挿入方向。イオンビームは試料ホルダの挿入方向と光軸を含む面に対し

て 45°傾いて入射される。 

 
 

 
 

図 3.15.17 試料位置におけるビームプロファイル 

ファラデーカップ（φ0.21）付き試料ホルダを用いて、Y軸方向に 22°回転させて測定した。 
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3.15.6 ジルコニウム合金系新型燃料被覆管模擬材の照射特性のその場観察 

（１）目的 

ジルコニウムにニオブを添加することによる加圧水型軽水炉環境での耐食性向上が期待されて

いる。ニオブはジルコニウム中で体心立方構造のβ相として析出することが知られている。照射

材では微細な析出物が新たに析出することが知られている[3.15.25]が、粗大化した析出物の照射
下での安定性（収縮あるいは成長）もマトリクス中のニオブ濃度を変化させることから耐食性に

影響を与える可能性がある。そこで、ジルコニウム・ニオブ系新型燃料被覆管材の耐食性に与え

る照射の影響を機構論的に考察するために、ニオブ析出物の挙動をイオン照射その場で電子顕微

鏡観察することにした。 
 
（２）実験 

実験に使用した試料は、東北大学より供給を受けた Zr-1.8 at. %Nb合金である。J1被覆管材を
軸方向に二つに切断して、軸方向に 50 % 冷間圧延して薄い板材としてから、853 K で 24時間
焼鈍することにより板材を作成し、それをφ3で打ち抜いて、テヌポールにて薄膜化している。 
照射下その場観察は、前項で説明したその場観察装置を用いて実施した。試料ホルダには SHH 

（日本電子）を使用し、573 K で 2.0 MeV Feイオンを照射した。この時のイオン束は 5×1014 
ions/cm2 である。薄膜におけるはじき出し損傷量の評価は試料形状に大きく依存するため難しい
が、図 3.15.18のように 100 nm の薄膜に 2.0 MeV Feイオンが 30 °で入射したと仮定すると 4
×10-5 dpa/sとなる。 
 

 

図 3.15.18 Fe(2MeV)照射された Zr薄膜 (100 nm )のはじき出し損傷量分布 
はじき出しの実行しきい値エネルギーは 40 eV とし、NRTモデルに基づいて計算した。 

試料厚さは 100 nmとし試料後方は真空と仮定した。 
また鉄イオンの入射方向は試料深さ方向に対して 30 °傾斜させた。 
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（３）結果 

図 3.15.19 に明視野像の時間変化を示す。特定の gベクトルを励起しない回折条件を選択して
いる。視野中には長軸方向が 100 nm を超える楕円形のコントラストが 1 つ、直径 60 nm の円
形のコントラストが 1 つそれぞれ明瞭に現れており、これらは析出物と予想される。また、視野
の中央部に三つ、下部にひとつ、いずれも直径 50 nm を超えない不明瞭なコントラストが現れ
ており、これらも析出物であると考えられる。明瞭な二つのコントラストについては、5×1018 
ions/cm2 (約 0.4 dpa)までの照射で有意なサイズの変化は見られなかった。一方、不明瞭なコント
ラストの析出物については照射とともにコントラストがより不鮮明になる様子が観察されたが、

これらは試料の湾曲による回折条件の変化が原因である可能性がある。低倍率で取得した明視野

像も図 3.15.20 に示すが、広い視野を探索しても、未照射時にある程度の大きさに達していた明
瞭なコントラストが照射によって更に大きくなるような現象は観察されなかった。 
当初の予想に反して、析出物のサイズが照射と共に大きくならなかったことは、観察対象とし

ていた粗大な析出物が安定であり、マトリクスからこれらの析出物へのニオブの移行は生じにく

いことを示唆するものである。 
 
 
 

 
 

図 3.15.19 Zr-1.8Nb合金の照射その場観察結果 
イオン束 5×1014 ions/cm2 の 2.0 MeV Fe2+ イオンを 573 Kで照射した。 
顕微鏡写真は、特定の gベクトルを励起しない条件で明視野像を撮影した。 

照射中に試料は少しずつ湾曲するのでなるべく同じ条件になるように位置等を少し調整している。 
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図 3.15.20 Zr-1.8Nb合金の照射その場観察結果 

イオン束 5×1014 ions/cm2 の 2.0 MeV Fe2+ イオンを 573 Kで照射した。 
顕微鏡写真は、特定の gベクトルを励起しない条件で明視野像を撮影した。 

照射中に試料は少しずつ湾曲するのでなるべく同じ条件になるように位置等を少し調整している

が、回折条件が少し変化している。 
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3.15.7 結言 

中エネルギーイオン照射試験では、東京大学ＨＩＴのタンデトロン加速器を使用し、ジルコニ

ウム合金製およびＯＤＳ鋼製の新型燃料被覆管模擬材に対して数 dpa までの鉄イオン照射を施
し、ＴＥＭ観察等に供給した。平成２７年度は、中エネルギーイオン照射後に 2 % 公称ひずみを
加えて表面観察を行い、変形挙動の局所化に対する照射量依存性を評価した。その結果、未照射

および 0.4 dpa 程度の中エネルギーイオン照射材では比較的均一な変形挙動を示し、表面に著し
い凹凸が現れないのに対し、4 dpa 照射材では結晶粒あたり 2～5 箇所程度のすべり帯に変形が
局所化し、その領域に段差が形成されることが明らかになった。また照射後にわずかに塑性変形

させた試料を走査電子顕微鏡観察することによって、結晶粒のひずみを意味する EBSD の GOS
値の増加が生じる可能性が示唆された。 
また、中エネルギーイオン加速器を透過電子顕微鏡と結合したその場観察装置を開発した。こ

の装置は、照射その場での透過電子顕微鏡観察が可能なその場観察装置としては、世界最高レベ

ルのエネルギーでイオンを入射できる。この装置を使用して、ジルコニウム・ニオブ合金系の新

型燃料被覆管模擬材におけるβ-Nb 相の照射下安定性評価を実施した。0.4 dpa 程度までのはじ
き出し損傷に対して、被覆管の製造過程で形成した大きなニオブ析出物のサイズはほとんど変化

せず、安定に存在し続けることが明らかになった。このことは、ニオブ添加に起因する耐食性が

照射によって影響を受けにくいことを示唆している。また、実験の成功に至る試行錯誤の過程を

経て、新たなその場観察装置の特性に習熟し、原子モデリングと対応可能なさまざまな照射下そ

の場観察実験を行うための技術基盤を構築できた。 
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3.16 委員会 

 本事業に関する研究検討委員会を毎年開催した。平成 24 年度はキックオフミーティングとし

て 1 回、また初年度の成果報告としての委員会を 1 回開催した。その後、平成 25 年度から 27 年

度にかけては年一回のペースで開催した。委員会は事業参画者 13～15 名、外部委員とオブザー

バー（大学、研究所、規制庁 5 名、電力、メーカー11～12 名、および当事業 PO）から構成され

る。これ以外に委員会出席者には学生及び大学院生を含む。 

 

 まず第一回委員会として平成 24 年 11 月にキックオフミーティングを開催し、事業参画者が出

席した。事業の全体像について研究代表者から説明され、参画機関における使用予定の研究イン

フラと予測される成果について説明があり、これらについて質疑がなされた。主な議論として、

ジルコニウム系合金については平成 23 年度までの原子力イニシアチブ事業で作製した腐食試験

材の有効活用が重要であること、東北大と物材機構のサイクロトロン加速器の状況認識、および

東大 HIT の現在の状況と今後の予測について議論がなされた。 

 第二回委員会は事業参画者と外部委員とオブザーバーが出席して平成25年3月に開催された。

本委員会では事業の全体像と目標に関する説明、各機関における研究の進捗状況についての説明

がなされた。これらの委員会において改善を求められた項目は無かったが、議論として、材料組

成の考え方、変形機構領域図の試験範囲の設定、クリープ試験法、改良型 EDC 試験条件、Zr-Nb

合金の酸化被膜の安定性、加速器結合型電子顕微鏡のビームライン作製、照射条件の考え方に関

するアドバイスや議論等、有益な情報を取得することができた。 

 第三回委員会は平成 26 年 2 月に開催された。全体の進捗について説明がなされた後、質疑応

答が行われ、材料組成および熱処理方法の設定、クリープ試験では FBR 条件達成のためのアドバ

イス、変形機構領域図の試験範囲の決定、改良型 EDC 試験に関し中子と被覆管の摩擦の制御、

ODS 鋼の結晶粒径と照射下安定性の関連、加速器結合型電子顕微鏡のビームライン調整のノウハ

ウ、今後の研究の方向性に関するアドバイス等多数の有益な情報を取得することができた。これ

ら議論を通じ改善を求められた項目は特には無かった。ただし研究項目が多岐に渡ることもあっ

て結果がうまく集約されていないとの印象を持った委員もいた。これについては事業の目的が劣

化を取り込んだ評価手法の開発であること、平成 25 年度が事業二年目でありやや発散気味に映

ること、次年度以降には事業目的の達成に向けた集約がなされる予定であること、を説明し理解

を得た。一方このコメントに対して別の委員からは、軽水炉と高速増殖炉の両者を対象としてい

てグループ内で互いに良い刺激を与えて高めあっているとの評価もあった。また材料開発へのフ

ィードバックの方法や規制への反映など、当事業の成果に期待する声もあった。 

 第四回委員会は平成 27 年 3 月に開催された。本委員会において、まず事業の全体に関する説

明が研究代表者からなされた。平成 26 年度に実施された中間ヒアリングについての概況を説明

すると共に、機械試験方法の開発に大きな進展があり当初の予想を超えた良い成果が出ているこ

とが説明された。特に改良型中子拡管（A-EDC）試験では手法の最適化が進み再現性が非常に良

いことが判明し、管形状を有する材料の周方向の応力ひずみ曲線の取得に初めて成功したこと、

等が説明された。これらの成果は、被覆管の性能評価法が大きく前進したものとして更なる発展

が期待される。そして、今後当事業を当初予定通り機械試験法開発を中心として平成 27 年度に

纏め上げていく予定である旨説明され了承された。これに対して委員およびオブザーバーから、
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プロジェクトの成果が順調であることを評価する意見や、全体の指向性が明瞭になり良くまとま

ってきているとの感想などが出された。また多軸応力試験における局所変形の可視化法について

新しいアイデアに基づいた発展的議論、サイズ効果、材料組成と熱処理法による粒径制御や組織

制御の考え方、FBR 条件達成のための He 濃度設定の考え方についてのアドバイス、ODS 鋼の変形

機構領域図の作成上の考え方についての議論、加速器結合型電子顕微鏡の構築に成功したことへ

の賞賛とその場観察実験への期待など多数の有益な情報を取得、交換することができた。今年度

の委員会では、前述のように予定を上回る成果を上げることができ、これらを中心とした指向性

のあるシャープな内容となり、良い評価を得ることができた。 

 第五回委員会は平成 28 年 3 月に開催された。事業全体の成果の概況の報告がなされ、当初計

画を超えた成果として、改良型中子拡管（A-EDC）試験法を用いた周方向応力ひずみ曲線の高精

度評価、多軸応力試験法と RIA 評価への応用、Zr-Nb 合金の腐食メカニズムの解明等、報告され

良い評価を受けた。その他の腐食試験、水素化試験、微細組織観察試験、クリープ試験や加速器

結合型電子顕微鏡による照射損傷基礎過程の直接観察、サイクロトロン照射／注入試験なども順

調に進捗し 4 年間の研究事業としてまとめられた。委員およびオブザーバーからは、プロジェク

トの成果が順調であること、指向性が明瞭になりまとまった成果となっているという評価があっ

た。また、A-EDC 試験について形状等の最適化、試験法の高温試験や照射後試験等への拡張に関

する質問があり、いずれも検討が進んでおり結論を得ていることが説明された。特に照射後試験

への拡張に期待が寄せられた。多軸試験については特に水素化物の形態との関連で今後の発展に

興味があるとの意見があった。照射影響に関しては Zr-Nb 被覆管の軸方向と周方向で照射硬化の

度合いや降伏現象が異なることが初めて明らかになり、今後の発展に期待が寄せられた。ODS 鋼

の変形機構領域図についても限定的ではあるものの変形機構図の構築と破壊のメカニズムの解明

への貢献が評価された。 

 これらを通じて、4 年間の研究事業として当初掲げた目標を上回る成果をあげることができた

と評価された。 
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4．結言 

 軽水炉や高速増殖炉の燃料被覆管は、腐食、水素化、照射影響、He脆化等の劣化の進行と、燃

料-被覆管相互作用等の機械的負荷が重畳する環境に置かれ、このような条件下での機械的健全

性に関する科学的機構論的な知識の構築が求められる。また原子炉事故を踏まえ高温腐食と機械

的負荷という異常条件下での材料挙動についても知見の蓄積が求められる。 

 本業務では、次世代軽水炉燃料被覆管材料に関するこれまでの研究を発展させ、材料劣化を腐

食、水素化、イオン照射により模擬し、定常および異常条件における強度測定と微細組織観察を

組み合わせ、燃料被覆管健全性評価に反映可能な劣化評価手法を開発することを目的とする。 

 

4.1 平成 27 年度事業のまとめ 

 以下に４ヵ年計画の最終年度である本年の業務の実績をまとめる。 

(1)材料選定と材料劣化試験 

①材料供給 1（再委託先：NDC） 

 平成 26年度に引き続き本業務にて使用する材料を供給した。材料はジルカロイ４および Zr-Nb

合金（以下、Zr 系材料）とした。 

②材料供給 2 

 平成 25 年度に引き続き本業務にて使用する材料を供給した。材料は 12Cr-ODS 鋼（以下、ODS

鋼）とした。 

③腐食試験（再委託先：NDC） 

 平成 26 年度に引き続き実機冷却材模擬水および事故時挙動を模擬した高温水蒸気雰囲気を含

む環境下で腐食試験を実施した。腐食材の腐食量ならびに吸収水素量を測定し、また金相観察試

験を実施した。腐食材を(2)および(3)に供給した。 

④水素化試験（再委託先：NDC） 

 最大 1800ppm 程度の水素化試験を実施する。水素化材の吸収水素量を測定し、また金相観察試

験を実施する。水素化材を(2)および(3)に供給した。 

 

(2)劣化材料の機械的性質評価 

①引張試験およびナノ硬度試験 

 Zr 系材料、ODS 鋼、腐食材、水素化材に対し、ガス置換型高温炉付き材料強度試験システム

(リース)、引張試験機（既存）および超微小硬度計（既存）を用いて引張試験およびナノ硬度試

験を実施した。引張試験により破断した材料を(3)①に供給した。 

②高温クリープ試験１ 

 微小試験片用高温高真空クリープ試験機（平成 24 年度導入）引張試験装置（既存）、ガス置

換型クリープ試験装置（既存）を用いクリープ試験を実施した。 

③高温クリープ試験２（再委託先：NIMS） 

 NIMS で作製された He 注入材について、NIMS 照射後クリープ試験装置を用いてクリープ破断試

験を実施した。 

④中子拡管試験 

 ガス置換型高温炉付き材料強度試験システム(リース)を用い、平成 26 年度までに開発した改
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良型中子拡管試験を実施し、有限要素解析と比較検討した。Zr系被覆管無垢材および水素化材、

腐食材に対し同試験を実施した。 

⑤多軸応力機械試験（再委託先：NDC） 

 平成 26 年度までに開発した手法を踏まえた多軸応力機械試験を実施し、有限要素解析と比較

検討した。Zr 系被覆管無垢材および水素化材に対し同試験を実施した。 

 

(3)劣化材料のミクロ組織観察試験 

①SEM/EBSD 観察（再委託先：大阪大学） 

 平成 26 年度に引き続き無垢材、腐食材、水素化材、機械試験材に対し、走査型電子顕微鏡/電

子線後方散乱回折装置(SEM/EBSD)（既存）を用いて観察試験を実施した。計算機を導入し材料中

のひずみを評価した。一部の実験は東北大学金属材料研究所量子エネルギー材料科学国際研究セ

ンターの管理区域内に設置されている SEM/EBSD を用いた。 

②TEM 観察 

 無垢材、腐食材、水素化材を観察用試料に適宜加工し、光学顕微鏡（既存）および TEM（リー

ス）を用いた観察試験を実施した。イメージングプレートシステムを導入し、電子回折像の詳細

解析を行った。 

 

(4)イオン照射試験 

①He 注入試験 1 

 機械研磨装置を用いて、He 注入試験用の ODS 鋼製引張試験片の表面研磨を実施した。この ODS

鋼製引張試験片に対して、東北大学サイクロトロン加速器（既存）を用いて He 注入試験を実施

した。注入量は最大 70appm（※）とした。照射試料は(2)および(3)に供した。（※ appm とは物

質の原子濃度を表す単位である。） 

②高エネルギーイオン照射試験 

 東北大学サイクロトロン加速器（既存）および高エネルギー重イオン照射チャンバー（平成24

年度導入）を用いて、高エネルギーイオン照射試験を実施した。平成 26 年度に導入した TEM デ

ィスク試料用照射ステージおよび管状試料用照射ステージを用いた照射試験を実施した。照射試

料は(2)および(3)に供した。 

③中エネルギーイオン照射試験（再委託先：東京大学） 

 平成 26 年度までに設置したイオンビーム照射下組織その場観察ライン装置の真空排気系を更

新し、電子顕微鏡内に設置した試料に対し照射実験を行う。照射した試料の電子顕微鏡観察実験

を行った。また、イオン照射材を作製した。照射試料は(2)および(3)に供した。一部の試料は集

束イオンビーム加工装置（既存）を用いて断面観察試料を作製し、(3)②TEM 観察へ供した。 

 

(5)研究推進 

 研究代表者の下で各研究項目間における連携を密にして研究を進めるとともに、広く意見を聴

きながら研究を進めるため委員会を開催した。 

 

以上、本年度の業務項目を実施し、所期の目標を達成した。  
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4.2 全体のまとめ 

 

4.2.1 目標 

 本研究では、軽水炉および高速増殖炉の燃料被覆管を対象として、(1)腐食、水素化、He 蓄積、

照射脆化などの炉内劣化を模擬した環境劣化試験を実施し、(2)定常条件および異常過渡条件に

おける機械強度の劣化量依存性として整理する。さらに、(3)微細組織観察／分析および組織形

成観察試験を行い、劣化のミクロ機構を明らかにする。そしてこれらを総合して、(4)材料健全

性維持に必要な使用限界に関する情報を抽出する。 

 

4.2.2 事業推進の具体的方法 

 軽水炉では腐食、水素化、照射損傷、また高速炉では照射損傷と核反応 He の蓄積が、それぞ

れの環境での代表的材料劣化事象であり、これら事象の進行に対して FP ガス蓄積による内圧上

昇や燃料-被覆管機械的相互作用に伴う機械力や変位が重畳する。従ってこのような劣化と負荷

に対応した環境劣化試験、機械強度試験およびミクロ分析試験を実施することとし、以下の 5 つ

のタスクを設定した。 

 これらをまとめ、燃料被覆管材料に関し、これまでの実炉照射による実力ベースでの健全性説

明に加えて、機構論に基づいた科学的説明を行うために以下の目標を掲げる。すなわち、腐食、

水素化、イオン照射により環境劣化材を作製し、事故時挙動を含めた機械試験により管の強度や

変形/破壊挙動と様相を明らかにする。現行材に対する試験結果を既往研究データと対比させ、

当該試験の妥当性を検証する。そして改良材や次期材に対し同様の試験を行い十分な性能を確認

するとともに、安全裕度を示す。これらの挙動は詳細な観察分析やその場観察等を駆使し機構モ

デルを構築する。燃料専門家から構成される検討委員会にて多角的視点から成果を検討し規制や

開発に反映可能な知見としてまとめ上げる。 

 

タスク１：材料選定と劣化モード 

 現行の軽水炉用燃料被覆管材料（ジルカロイ 2 または 4）を対象として腐食試験、水素化試験、

イオン照射試験を実施する。当該材料では多くの知見の蓄積があり、耐力や破断伸びの中性子照

射量依存性[1]等、炉内挙動が既知であることから本事業で採用する試験法の妥当性評価に用い

る。また比較材として改良被覆管材や次世代被覆管材(Zr-Nb 合金)を用いる。特に Zr-Nb 合金に

ついては平成 21-23 年度に実施したイニシアティブ事業[2]において実機適用性に優れた材料で

あるとの結論を得ており、これの確証を更に深める試験となる。 

 これらの通常時健全性に対応した試験に加えて、本研究では事故時挙動模擬試験として、上記

の劣化試料を高温水蒸気雰囲気に曝し腐食速度を計測する試験を実施する。 

 また、高速増殖炉用燃料被覆管材料としては日本の知見蓄積がされている Cr と Ni を富化した

ステンレス鋼（PNC316 等）や酸化物分散型ステンレス鋼（ODS 鋼）を用いる。これらの材料は

400～700℃の温度域にて、原型炉で 130GWd/t（照射量換算で 115dpa）、実証炉では 250GWd/t

（同、250dpa）までの照射により健全性を保持することが要求されている[3,4]。これを模擬し

たイオン照射および He 注入試験により劣化を評価する。 

 尚、供試材は三菱原子燃料(株)および日本原子力研究開発機構（JAEA）より入手する。腐食試
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験と水素化試験はニュークリア・デベロップメント(株)にて実施する。イオン照射試験は、He注

入試験を東北大（長谷川 G）および物材機構にて実施し、事故時挙動模擬試験および高エネルギ

ー重イオン照射試験は東北大(阿部 G)にて実施する。 

 

タスク２：劣化の評価（マクロ試験） 

 本項目ではタスク１で環境劣化させた材料に対して以下の機械試験を実施する。以下の試験項

目は東北大(阿部 G)にて実施する。 

(a)引張試験およびナノ硬度試験により、一般的な材料特性を把握する。ジルカロイおよび

PNC316鋼に関しては豊富な既往研究データとの比較により本手法の妥当性を評価する。これを基

準とし他の材料の性能を評価する。 

(b)通常運転以上の温度域における高温クリープ試験から変形機構図を作成し、通常条件におけ

る劣化挙動、異常/事故条件における破損挙動を評価する。この時、被覆管形状と異方性のある

応力負荷と材料の劣化の度合いを考慮に入れて整理することで、事故時挙動をより明確にするこ

とができる。 

(c)内圧上昇や PCMI、FCMI をより正確に表現するために、中子拡管法を用いて周方向応力負荷条

件でのクリープ試験により材料の脆化を評価する。中子拡管法でこれまでに指摘されている、実

機との応力条件の違い（多軸条件、または応力支配か歪支配か）を考慮に入れて当該手法を改良

した新しい手法を提案する。 

 

タスク３：劣化の評価（ミクロ組織観察） 

 本項目ではタスク１で環境劣化させた材料、およびタスク２で機械試験を施した材料に対して

以下の観察／分析試験を実施する。 

(a)試料縦横断面および機械試験後の破面を SEM/EBSD 法を用いて観察する。そして腐食被膜、水

素化物、Heバブルに起因した割れの起点などを観察し、被覆管集合組織等との組織学的関係およ

び結晶学的関係を明らかにする。本項目は阪大が担当する。 

(b)試料縦横断面および機械試験後の破面を光学顕微鏡法および透過電子顕微鏡法も用いて観察

する。そして腐食被膜、水素化物、Heバブルなどを観察し、被覆管集合組織等との組織学的関係

および結晶学的関係を明らかにする。本項目は東北大(阿部 G)が担当する。 

 

タスク４：ミクロ組織形成 

 本項目では、中エネルギー加速器を用いてタスク１のサイクロトロン照射では達成できない数

十 dpa 程度までの高温イオン照射試験を実施する。材料としては、無垢材だけでなく、劣化の進

んだ被覆管の照射効果を模擬するため水素化材、He注入材に対する照射試験も実施する。本項目

は東大および東北大(阿部 G)で担当する。 

(a)イオン照射試験を実施し、照射試料をタスク３に供する。広範囲の温度域、照射領域にわた

って組織形成過程を詳細に記述するべく照射マトリックスを大きくとる。そしてタスク１～３の

試験と合わせ劣化の機構論を構築する。 

(b)中エネルギー加速器を電子顕微鏡に接続させ、イオン照射その場観察実験を実施する。そし

て母相や析出粒子、水素化物や He バブル等の組織の照射下安定性を明らかにする。これにより
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組織形成の動的過程を詳細に記述し、劣化モデルを精緻化する。 

 

タスク５：研究検討委員会 

 上記タスクの成果を統合し、機構論の検討と実機適用を視野に入れた工学的評価を実施する。

また、本研究グループのみにとどめず、関連研究者、開発担当者、電力、規制担当者等を本事業

の外部評価委員として招へいし、単に研究進捗を評価するだけでなく、燃料開発及び規制に対す

る本事業成果の適用性について検討し、より合理性のある開発基準と規制の考え方についての議

論を進める。この議論の内容は、研究代表者が参画する燃料ロードマップ関連委員会等へも報告

し、より高い視点からの意見を受け、議論を進める。本タスクは、代表者が H21-23 年に実施し

た原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業[2]においてその有効性が強く認識されており、

本提案においても引き続き開催することとした。 

 

4.2.3 事業進捗の総括 

当事業は期間中順調に進捗し、上に示した多くの研究項目で予想を上回る成果をあげた。以下に

これら各点についてまとめる。尚、（１）①および②については。 

 

（１）材料選定と材料劣化試験 

（１）①②材料供給 1、2 

滞りなく材料を供給した。研究項目ではないので特記事項なし。 

（１）③腐食試験 

 Zr-Nb 合金およびジルコニウム合金の炉外試験としては世界的に見ても最長の 16,400時間にわ

たる腐食試験を達成し、予想以上の成果を挙げた。そして、PWR 炉水環境における Zr-Nb 合金の

腐食がジルカロイ 4 合金と比較して大変良好で、2/3 程度の腐食率であることを見出した。また

ジルカロイ合金で観察される腐食の Break Away 現象が抑制され 8000 時間程度から出現している

ことを見出した。また、腐食に伴う水素吸入率もジルカロイ合金が線形的に増加するのに対して、

Zr-Nb 合金では 120ppm 程度で頭打ち傾向にあり 1/3 程度であることを明らかにした。これらによ

り、炉外 16,400 時間の長時間腐食による水素化は、Zr-Nb 合金はジルカロイ合金の 1/4 以下程度

であることを明らかにした。これにより当該被覆管の性能の良さを確認した。 

 これらの科学的知見は今までに類似報告が無く独自性の高い成果を挙げたと評価される。 

 

（１）④水素化試験 

 Zr-Nb 合金およびジルコニウム合金に対して 1800ppm 程度までの水素化材料の作製を行い、ま

た改良型中子拡管（A-EDC）試験のための試料を作製した。水素化材のエッチング組織観察を実

施し、原子炉内条件を再現する試験条件を確立した。通常の水素吸収試験法では水素化物が表面

に近い領域に偏析している傾向が確認されたため、肉厚方向への水素化物分布の平坦化を目的に

アルゴンガス気流中で追加熱処理を実施した。また冷却時水素化物配向が機械強度に大きく影響

することを受け徐冷熱処理も実施した。 

 同等の水素濃度で Zr-2.5Nb と Zry4 を比較した場合、横断面内に黒色筋状の水素化物がほぼ周

方向に分布している状況が確認されたが、最終焼鈍温度条件が再結晶焼鈍である Zr-2.5Nb の水
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素化物が、応力除去焼鈍が採用されている Zry4 に比べ、若干、周方向に延びる長さが短い傾向

にあった。また、Zr-Nb 合金では水素濃度に応じた水素化物の表面近傍での偏析を観察し、さら

に水素化の挙動に対する Nb 効果を確認した。 

 これらの知見は当初計画通りに取得され、目標通りの成果を得た、と評価される。 

 

（２）劣化材料の機械的性質評価 

（２）①引張試験及びナノ硬度試験 

 材料の機械的性質の情報取得のため、機械試験装置を導入した。本装置は（２）④においても

利用するため、引張と圧縮の双方の試験が可能である。また 700℃までの高温試験ができるよう

密閉型電気炉を付属している。Zr-Nb 合金やジルカロイ合金、ODS 鋼について降伏強度、最大引

張応力を測定し、破断面を観察し、既往研究の再現を確認した。これにより A-EDC 試験のための

試験機性能を確認し、またクリープ試験、A-EDC 試験、多軸応力試験のための補助的試験を行っ

た。 

 また、ナノ硬度試験では Zr-Nb 合金の無垢材、水素化材、腐食材の硬度を調査し、この順で硬

度が上昇することを明らかにした。 

 さらに、イオン照射材の放射化を考慮して、ナノ硬度と、降伏応力や最大引張応力の相関式を

構築した。イオン照射材の強度試験を行い、照射硬化と約3%強のひずみ域での塑性不安定化（チ

ャネリング変形）を確認した。これにより、当該鋼が現行１％塑性歪基準を上回る性能を有する

ことを明らかにした。 

 これらの知見は当初計画通りに取得され、目標通りの成果が得られた。 

 

（２）③④高温クリープ試験 1および 2 

 高温クリープ試験装置を導入し、また平成 25 年度より NIMS のクリープ試験装置も活用したク

リープ試験を追加した。 

 ODS鋼の高温クリープ試験により高速炉定常条件という限定的な温度域ではあるものの 973K ま

での変形機構領域図を構築した。クリープ速度と規格化応力の両対数プロットから得られる応力

指数が n=11 であって、既往研究と同程度であることと、本実験の精度が良好であることを確認

した。そして、(4)②He 注入試験 2で実施した He注入材についてクリープ試験を実施し、一定応

力下では He 注入材のほうが破断時間は短いものの、応力指数はほぼ同程度であることが分かっ

た。ODS 鋼イオン照射材へのクリープ試験の適用は初めてのものである。 

 

（２）⑤中子拡管試験 

 既往の中子拡管（EDC）試験には応力分布の実機模擬性や試料サイズなど複数の不具合がある

が、これを克服し実機被覆管の PCMI 応力分布を適切に表現し、かつ照射試料への適応を見越し

た試料体積の減少を図った改良型 EDC 試験の開発を行い、以下の成果と知見を得た。 

 まず改良型 EDC 試験の最適条件を決定した。Cu 中子、リング幅 1mm において、かつ中子-被覆

管間の摩擦係数が小さい場合、試料中には比較的均一な応力分布が表れ、その応力状態は破断に

至るまでの歪域で従来型よりも安定した単軸引張状態（周方向単純引張）となることを示した。

そして改良型から得られたひずみ値から、実炉環境へ適用させるための補正手法を提案した。尚、
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本項目については前 PO の山名教授の助言により有限要素解析を加えており、これによって改良

型 EDC 試験が優れた手法であることを証明することができ、研究が大きく進捗した。また 300℃

程度までの高温 A-EDC 試験が可能であることを確認した。 

 改良型 EDC 試験の開発に当たり、有限要素解析を実施することで、試料内の応力分布などの詳

細な情報を取得した。これにより、試料の破断に至るまで周方向単純引張状態が維持されること

を確認した。これは、ジルコニウム合金のような加工異方性を有する材料では大変重要なことで、

これまで EDC やリング試験などで指摘されていた試験中の応力状態の遷移が無い、理想的な試験

方法であることが証明された。また、既往研究と多軸応力試験（次項）と合わせ、A-EDC 試験デ

ータの事故時の応力状態（平面ひずみ引張条件から等二軸引張条件）への相関法を確立し、水素

化材や腐食材へ適用した。 

 この成果は国際会議での招待講演として発表され高く評価された。さらにこの手法は、原子燃

料にとどまらず様々なエネルギープラント、化学プラント、パイプライン、動力機関などに応用

が可能な汎用性の高いものであることを明らかにした。 

 以上の成果から、本項目については当初目標以上の成果をあげたと評価する。 

 

（２）⑥多軸応力機械試験 

 光学顕微鏡内引張試験装置を導入し、試料変形のその場観察試験を実施した。切り欠きを有す

る試料を用い多軸応力負荷条件での試験を行った。これにより多軸応力負荷により変形が進行し

やすくなり破断応力が下がることが示され、改良型 EDC 試験と同じ傾向を確認した。また有限要

素解析を行い、多軸応力条件を評価した。 

 本試験に供したジルカロイ 4 管材試料の破壊ひずみの多軸応力度依存性は、受取材、水素吸収

材ともに、既往研究と概ね一致していた。ただし、平面ひずみ状態に近づくと、従来データに比

べてやや延性が低下する傾向も確認された。データ拡充により本傾向について確認し、熱処理条

件や集合組織の影響等についても確認していくこと等が課題として挙げられる。 

 

（３）劣化材料のミクロ組織観察試験 

（３）①SEM/EBSD 観察 

 ジルコニウム合金の強度劣化を支配する大きな微視的要因は水素化と水素化物の配向状態であ

る。しかし、強度低下と水素化物を含む微細組織の相関性は明らかではない。そこで SEM/EBSD

法により、Zry-4とZr-Nb合金の腐食材、水素化材、高温酸化材についてSEM/EBSD 観察を行い、

被覆管材の特性として重要な酸化膜中のクラック、集合組織、水素化物の癖面関係を評価した。

水素化材を含む Zr-Nb 合金引張試験材のひずみ量評価を行った。そして複数の歪解析手法を比較

検討し指標性に優れた GOS 法を選択した。 

 当初は水素化物と強度の相関を計画していたが、局所的歪が水素化物形成に影響する可能性が

当事業担当者間および委員会にて指摘され、計画を拡張した。これにより水素化物の形成にかか

る要素を詳細に調査することが可能となり、今後の発展が期待される。 

 また、強い集合組織とそれに依存する水素化物分布をもつ被覆管材に対し、EBSD観察は簡便に

広範囲領域の配向性、粒径、粒界、水素化物の癖面関係などを評価できる有用な手法であること

を確認した。鉄系材料（既往研究）と同様に、GOS 値などの結晶方位差から得られたひずみ指標
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から局所的なひずみ量を評価する相関式を構築した。 

 以上の理由から、本項目については当初目標以上の成果をあげたと評価する。 

 

 

（３）②TEM 観察 

 管理区域に透過電子顕微鏡および放射化試料を取り扱うための機器を導入した。本 TEM は磁性

材料の観察を可能とする改良型である。本装置を用いて、Zr合金の強度と組織の相関をとり、Nb

による強化機構が析出強化とマルテンサイト変態に起因した微細粒化であることを突き止めた。

さらに新材料開発として Zr-Nb-Mo 合金を作製し Zr-Nb 二元合金と比較して高性能であることを

微細組織と強度の両面から明らかにした。 

 中性子吸収断面積の小さな Mo を添加元素として用いることで Zr-Nb 二元合金の強度因子を定

量的に明らかにすることに成功した。その副産物としてより高性能な合金を開発することに成功

した。 

 最先端機器である収差補正型走査型透過電子顕微鏡を用い、腐食材の詳細な分析を行った。そ

して、Zr-Nb 合金の腐食のメカニズムとして Zr 母相の酸化に対して Nb 析出物の遅れ酸化が関与

していることを明らかにした。 

 以上の理由から、本項目については当初目標以上の成果をあげたと評価する。 

 

（４）イオン照射試験 

（４）①②He 注入試験 1および２ 

 東北大学サイクロトロン加速器を用いて ODS 鋼に対する He注入試験を行った。照射温度 300℃

にて 5ppm-He 注入材を作製した。一部は照射後試験に向けて放射化量の低減待ちであり、残りは

追照射を実施した。 

 NIMS サイクロトロン加速器を用いて ODS 鋼に対する He 注入試験を行った。照射温度 300℃に

て H24 年度は 10ppm、平成 25 年度は 30ppm-He 注入材を作製した。照射試料の照射後機械試験を

実施した（(2)③高温クリープ試験 2に既述）。 

 以上から、目標通りの成果を得たと評価する。 

 

（４）③高エネルギーイオン照射試験 

 東北大学サイクロトロン加速器を用い、現行の軽水炉用燃料被覆管ならびに高速増殖炉用燃料

被覆管といったバルク材料を対象とした高エネルギーイオン照射試験を実施する。そのためにサ

イクロトロン加速器にて高エネルギー重イオンを開発し、またバルク試料用照射チャンバーを作

製した（H24 報告書図 3.13.3～8）。そして、JIS SSJ 微小試験片を試料として温度 300℃にて照

射量 0.22～1.8dpa（試料厚さ平均）の照射を行った（H25 報告書 表 3.14.1）。試料は放射化低

減待ちであり平成 26 年度に機械試験を行うこととしている。 

 管状試料を対象とした照射技術については発想としては良かったが、その技術開発は非常に困

難であった。そのため事業期間終了直前になって完成することができ、0.1～0.2dpa 程度の照射

材を作製し、現在は冷却中である。 

 以上から、目標通りの成果を得たと評価する。 
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（４）④中エネルギーイオン照射試験 

 サイクロトロン加速器では達成不可能な高照射量の照射を実施するため、中エネルギー加速器

を用いた照射試験を行った。そして試料表面から約 800nm 深部までの平均照射量 1.5dpa（ピーク

位置の照射量 2.3dpa）以下の照射試料を作製した。 

 また、イオン照射下の組織発達その場観察装置として、透過電子顕微鏡(TEM)とタンデトロン

加速器を結合させた新しい加速器結合型電子顕微鏡を構築した。本装置は、加速器と分析マグネ

ット、およびビームライン、TEM から構成される。TEM は所定の角度からのイオンビームを導入

するために試料室と集束レンズの間を 100mm かさ上げし、これに合わせて TEM のレンズ制御系を

再設計するという改造を施している。そして、イオンビームが電子顕微鏡内に到達することを確

認した。これにより世界的に見て最高エネルギーのイオンビーム照射が可能なその場観察装置を

構築することに成功した。Auを模擬材料として既往研究と同等の組織変化をその場観察し性能を

確認した。 

 Zr-Nb 合金の照射下組織発達過程をその場観察した。そして 0.4 dpa 程度までのはじき出し損

傷に対して、β-Nb 析出物は安定であることを確認した。これは耐食性への照射影響が小さいこ

とを示唆するものと思われる。 

 以上から、目標通りの成果を得たと評価する。 

 

(5)研究推進 

＜研究開発項目：研究推進＞ 

 4 年間の研究事業に対して、種々のコメントやアドバイス等を頂き、これらは事業内容に適宜

フィードバックして研究を進めた。当初は発散気味と評価する委員もいたが、これは代表者も含

めて当初から織り込んでいたことであり、また最終的には指向性を明瞭にすることでまとまった

成果との評価を受けた。また当初計画以上の成果が得られたことについても相応の評価を得た。

当事業終了後の発展についても議論があり、開発した種々の試験法の拡張や国際的な展開に関し

て有益なコメントを得た。 

 以上の理由から、当事業全体について当初目標以上の成果をあげたと評価する。 

 

 

4.2.4 研究成果 

 当事業の研究成果は積極的に外部発表した。論文発表は 22 件（内、発刊済 19 本、印刷中 3 本、

査読付きプロシーディングス 1 本を含む）である。Acta Materialia、Scripta Materialia、

Journal of Nuclear Materials などの材料や原子力関係の一流誌に掲載されている。学会や国際

会議における発表は 89 件あり、その内訳は国際会議招待講演 2 件、国際会議口頭発表 15 件、国

内会議口頭発表 37 件、国際会議ポスター発表 9件、国内会議ポスター発表 26 件である。 

 特許出願については 2 件を準備中としているが、今のところ論文に力を入れており、普及活動

として標準化を目指している。 

 本事業に関連した受賞は優秀ポスター賞 2件（いずれも国内）である。 

 また本事業では下表に示すように毎年 90～100 百万円の投資を四年間受け、延べ 100 名弱の研
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究者（大学院生を含む）が事業に従事した。 

 研究経費 研究者数 

平成 24 年度 100 百万円 20 人 

平成 25 年度 97 百万円 22 人 

平成 26 年度 97 百万円 27 人 

平成 27 年度 90 百万円 25 人 

 

 事業の人材育成効果としては、 

 学位（学士） 7 名 

   （修士） 8 名 

   （博士） 4 名（取得見込み 2名） 

であり、新規に雇用されたポスドク 3 名、新規雇用された教員 1 名の他、原子力関連企業、研究

所等への就職者 6名である。 

 

 

4.2.5 結論 

 原子燃料は放射性物質閉じ込めの要であり、また今回の原子炉事故も踏まえて、被覆管に対し

ては通常運転時及び異常過渡時において破損しないことの科学的説明性が要求される。すなわち、

種々の劣化事象の機構論的記述とそれを明確にするための評価手法の開発は重要である。これに

より、安全性向上の観点で、事故時挙動と安全裕度を明確にすること、燃焼度等の運用制限に対

する科学的根拠を明確にすること、また新材料の適用性に関する説明性を確かなものにすること、

などの効果がある。 

 特に本事業の成果は、燃焼度制限に対する科学的根拠と新材料の適用性に関する説明性に対し

て直接的に効果のある以下の成果をあげることができた。 

 まず、改良型中子拡管（A-EDC）試験は、管形状を有する燃料被覆管の応力や歪状態をより正

確に記述する手法として開発を進め、実験的に手法を最適化し、これを有限要素解析により破断

に至るまでの大変形領域に至るまで周方向単純引張条件であることを確認した。そして、周方向

応力-周方向ひずみ曲線を取得することに成功した。本手法は純粋に周方向の引張応力場を達成

できる理想的な手法であることから、材料や原子燃料に限定されない幅広い応用を目指すことが

できる。また、リング形状試験片を用いた多軸引張試験の開発にも成功した。この試験法も同様

に有限要素解析による確認を行った。これらにより、周方向単純引張条件から RIA 時の平面ひず

み引張条件、等二軸引張条件への相関式について検討し、通常、異常過渡、事故時の燃料挙動の

定量的知見を得ることを可能とした。 

 高温クリープ試験を用い、変形機構領域図（どの温度でどのような負荷がかかると変形速度が

どうなるかを示した図）を ODS 鋼被覆管に対して作成した。研究期間とインフラの制限のため高

速炉通常条件という限定された温度領域について無垢材と He 注入材のクリープ変形挙動を調査

し、一般の鉄鋼材料との違いや He 脆化の影響を確認した。 

 劣化に関しては腐食、水素化、He脆化、照射の要件を独立に調査対象とし、それぞれの劣化材
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の作製と強度評価を進めた。そして世界最長クラスの腐食を行い、Zr-Nb 合金の良好な性能を確

認した。さらに非点補正型走査型透過電子顕微鏡を用いた原子レベルの観察と化学分析から Zr-

Nb合金の腐食の機構を解明し、一般的なジルカロイとの差異を明らかにした。電子後方散乱回折

法（SEM/EBSD 法）を用いた分析により Zr 合金水素化の基礎過程を明らかにした。 

 イオン照射のその場組織観察のため加速器結合型電子顕微鏡の開発、引張試験片レベルのマク

ロ材へのイオン照射技術開発、管形状試料に対するイオン照射技術を開発した。いずれも世界的

に見ても特徴のある手法であり、既に海外からの問い合わせがあるなど、新しい実験技術として

の今後の発展が期待される。また、上記項目に関連して、Zr-Nb 合金に対する第三元素の影響を

調べ、Mo添加が有効な手段であることやその最適添加量や加工に向けた熱処理法などを明らかに

した。今後の新材料、新被覆管としての提言が期待される。 

 総じて、本事業では当初目標を上回る成果を得ることができ、論文発表や学会発表、人材育成

も大変好調であったと評価する。 

 

4.2.6 今後の展望 

 当該事業は PWR 燃料を念頭に進めている。ここから派生する今後の課題としては以下のような

課題をあげることができる。 

 まず、関電を中心として産学で開発した Zr-Nb 合金の実用化への適用であり、当該研究成果で

は Zr-Nb 合金の劣化に対する耐性を明らかにし、それに対する科学的根拠を明確に示した。さら

に当該材料は現行の1%塑性歪基準を十分に上回るという性能を有するということも示すことがで

きた。これらを活用して科学的説明性の高いより安全な被覆管材料としての確立を図る。当該材

料は海外炉での照射試験と照射後試験の一部が進んでおり、これとの積極的な協調を図ることを

希望している。さらに、東北大金研大洗の共同利用を活用してベルギーBR2 炉での照射試験を本

プロジェクトとは別枠で既に進めており、これにより中性子照射試験と炉外試験の相関を明確に

することとしている。 

 本事業では PWR 環境に特化したが、Zr-Nb 系合金は BWR でも開発が進んでいる。現在、別枠で

BWR 燃料会社との共同研究も進めており、本プロジェクトの知見の活用が可能な段階にある。

JAEA の JMTR が再稼動の際には BWR 腐食環境における材料劣化の評価にも活用が見込まれる。 

 さらに改良型中子拡管試験法（A-EDC 法）は、材料破断に至るまでの純粋な周方向引張応力場

が達成できる理想的な手法であることから、原子燃料に限定されず、蒸気発生器、火力発電所、

石油パイプライン、動力エンジンなどにおいて管として使用される様々な材料の健全性評価に応

用が可能であり、広い応用が見込まれる。合わせて開発した多軸応力試験との組み合わせにより、

より複雑な変形挙動のシミュレーションとしても発展が期待される。 

 この他にも、高エネルギーイオン照射技術、イオン照射その場観察技術等、より広い分野での

適用が見込まれる技術も開発し、これらの発展にも期待している。 

今回の事業では、収差補正型走査型透過電子顕微鏡などの最先端機器を用いた原子分子レベルで

の化学分析を行い、腐食のメカニズムを明らかにした。今後、本手法をより広範な材料や劣化に

適用していく所存である。 
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3月14日の研究検討委員会ですが、当日のアジェンダ案を以下に示します
ご報告等の準備よろしくお願いします

日にち　平成28年3月14日（月）
時間　　13時から17時
場所　　東北大学 金属材料研究所 １号館７階　セミナー室１

議題　　本プロジェクトに関する説明
　　　　平成27年度進捗報告

スケジュール（発表20分、質疑10分を目安）
　時間　　　　題目（仮）　　　　　　　　　　　　発表者
　13:00-13:30 挨拶、事業全体の進捗概要　　　　（阿部）
　13:30-14:00 機械的性質（A-EDC）　　　　　　 （國井）
　14:00-14:30 機械的性質（＋腐食、水素化試験）（篠原）
　14:30-15:00 微細組織解析　　　　　　　　　　（牟田）
　15:00-15:15 （休憩）
　15:15-15:45 微細組織解析　　　　　　　　　　（松川）
　15:45-16:15 微細組織解析　　　　　　　　　　（叶野）
　16:15-16:45 機械的性質（クリープ、He注入）　（叶野、村瀬、長谷川）
　16:45-17:15 微細組織解析（加速器TEM）　 　　（村上）
　17:15-17:45 総合討論 

　※学会発表の内容をメインとして、付加的情報はその後に追加する形として
　　ください（特に篠原様はその対象となると思います）
　※機械的性質（クリープ、He注入）については、叶野先生に取りまとめを
　　お願いします。村瀬様、長谷川先生Gは資料のご提供よろしくお願いします

hiroaki abe
長方形

hiroaki abe
タイプライターテキスト
添付１
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東北大学 ○阿部弘亨*、叶野 翔* 、松川義孝、佐藤裕樹
東北大学 長谷川晃、藪内聖皓
東京大学* 関村直人、村上健太
大阪大学 牟田浩明
物材機構 村瀬義治
NDC 篠原靖周

原⼦炉燃料被覆管の安全設計基準に資する
環境劣化評価手法に関する研究開発

原子力システム研究開発事業 研究検討委員会
2016年3月14日＠東北大 金研

2

物性、製造、環境劣化に起因した機械強度の異⽅性

周方向、軸方向に
不均一な応力場

ギャップの閉塞
PCMI、FCMI

周方向に
均一な応力場

ギャップ
内圧上昇

照射成長による
歪支配クリープ
（Zr合金）

機械的拘束条件の変化

（事故相当）

高温

水蒸気腐食と
急激な水素化

内圧上昇と燃料膨張
による高温クリープ
変形

これらを表現
できる試験法
の開発が必要
である
・機械試験法
・劣化評価法

燃料ペレット

燃料のスウェリング等

核分裂の進行

FPガス
の生成

照射損傷
の蓄積

放出

燃料被覆管

燃焼度
上昇

周方向と軸方
向で機械強度
の異方性を有
する材料

・Zr合金
結晶構造
圧延組織

・ODS鋼
熱間押出
圧延

組織の異方性
（製造）

（通常時）

腐食、水素化、
照射劣化、He脆化、
PCCI(FCCI)

被覆管の環境劣化
微細組織を反映

3

目的

軽水炉、高速炉、新型炉、第四世代炉など
管形状を有する燃料が⽤いられるが、このよ
うな特殊な形状の材料の評価法が必ずしも確
⽴されているわけではない。
本事業では、次世代軽水炉と高速炉の燃料

被覆管材料を対象として、実機相当の劣化と
負荷を模擬し、通常運転での材料健全性およ
び事故模擬条件での材料裕度を評価する手法
を開発することを目的とする。

4

研究の構成

改良型EDC試験法の開発

多軸応⼒試験法の開発

環境劣化(腐食、水素化)と組織評価

高エネルギーイオン照射＋機械試験

He注入＋機械試験

中エネルギーイオン照射
加速器結合型TEM

強度と組織の相関

環境劣化を加味した
燃料被覆管の評価法
として確⽴させる

管形状を有する材料の
機械強度の評価

原子炉環境における
材料の劣化

阿部、國井

篠原

松川

叶野

篠原、牟田、松川

薮内、村瀬

村上
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全体計画とまとめの⽅向性

題目　 「原子炉燃料被覆管の安全設計基準に資する環境劣化評価手法に関する研究開発」　年度別全体計画

年度 平成２４年度 平成２５年度 平成２６年度 平成２７年度
業務項目

(1)材料選定と材料劣化試験
①材料供給1
　　（NDC）
②材料供給2

③腐食試験
　　（NDC）
④水素化試験
　　（NDC）

(2)劣化材料の機械的性質評価
①引張試験およびナノ硬度試験

②高温クリープ試験

③中子拡管試験

④多軸応力機械試験
　　（NDC）

(3)劣化材料のミクロ組織観察試験
①SEM/EBSD観察
　　（大阪大学）
②TEM観察

(4)イオン照射試験
①He注入試験1

②He注入試験2
　　（NIMS）
③高エネルギーイオン照射試験

④中エネルギーイオン照射試験
　　（東京大学）

(5)委員会

委員会 委員会 委員会 委員会

まとめ

Zr系材料の入手、試料加工、供給

技術開発 He注入（低注入量） （中注入量） （高注入量）

技術開発 He注入（低注入量） （中注入量） （高注入量）

腐食試験と腐食材の分析、供給 （中腐食量） （高腐食量）

装置導入 技術開発 (1)および(4)①②③より供給を受けた材料の機械試験

装置導入 技術開発 (1)および(4)①②③より供給を受けた材料の機械試験

装置導入 技術開発 (1)①③④および(4)③より供給を受けた材料の機械試験

機器整備 (1)および(2)①②より供給を受けた材料の組織観察／分析試験

機器整備 (1)、(2)①②および(4)より供給を受けた材料の組織観察試験

技術開発 イオン照射（低照射量） （中照射量） （高照射量）

技術開発 イオン照射試験、およびその場観察試験（無垢材） （水素化材）

まとめまとめまとめ

委員会

水素化試験と水素化材の分析、供給 （中水素化量） （高水素化量）

装置導入 技術開発 (1)より供給を受けた材料の機械試験

Fe系材料の作製、試料加工、供給

試験法の確立

組織－強度相関

劣化材の提供

劣化材の提供

6

プロジェクト全体の進捗評価

別表参照

7

まとめ︓材料開発への反映

・Zr-Nb合⾦の高い機能性とその機構の解明
耐水素化
耐食性
腐食のメカニズム

照射耐性

・更なる高機能化
Zr-Nb-Mo合⾦の開発

詳細は
本日発表にて

8

まとめ︓規制への反映

・菅形状材料に対する周⽅向強度評価法（A-EDC法）の開発
・周⽅向応⼒－周⽅向ひずみ曲線の取得法の確⽴
・Zr-Nb合⾦の腐食の機構、耐食性、耐水素化性、耐照射性

・1%塑性歪基準︓
水素化Zr-Nb合⾦ではフープ破断ひずみが14%（暫定値）、
イオン照射した同鋼では、10%@5.3dpaあり、
⼗分に保守的（過度の保守性?）

・1200℃-15%ECR︓（ただし、本事業の対象ではない）

Zr-Nb合⾦は耐食性に優れることからZryを凌ぐと予想

・RIA
A-EDCの適⽤性を検討（次頁）
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A-EDC ௧ߝ

௧௦ߝ = 1݂ ௧ߝ 

ିாߝ = ௧௦ߝ ݇

ିா௧ߝ = =ିாߝ ݂ =௧௦ߝ ݇ ݂ ௧ߝ ݇
௧ߝ = 1݇ ିா௧ߝ 

RIAへのA-EDC試験の適⽤性

係数 k の導出

水素濃度依存性の確認
改良型EDC試験データの
RIA条件への外挿性の確認

F. Yunchang et al., Metall. Trans. (1985)を改

logߝ ௫

log ߝ
10

まとめ

当事業では、管形状を有する材料の強度評価手法を確⽴し、
材料劣化機構に基づいた強度変化として記述することにより、
規制と開発の双⽅に資する科学的知⾒としてまとめた。



管形状材料の周方向機械強度の評価

（改良型中子拡管試験法の開発）

1

東北大学

國井大地

「原子炉燃料被覆管の安全設計基準に資する環境劣化評価手法に関する研究開発」

2016/03/14 13:30-14:00

燃料被覆管

2

周方向機械強度を評価する手法の確立は重要である

劣化の要因： 照射損傷、水素脆化、腐食減肉

ペレット－被覆管機械的相互作用（PCMI）

役割：燃料ペレットを直に保護、放射性物質を閉じ込める

～安全評価上の要求事項～

通常運転時の異常過渡変化時に機械的に破損しないこと

被覆管の円周方向の平均塑性ひずみが1%以下であること

3

PCMIにおける被覆管の応力状態
通常運転時PCMI

低
燃

高
燃

RIA時PCMI

単軸引張条件 平面ひずみ引張条件※ 等二軸引張条件※

RIAを想定した周方向機械試験は数多く行われている

※実機環境を局所的にみると

ペレットと被覆管の摩擦や

固着、FPガスの内圧などの

要因で応力状態は非常に複雑

[1] J. Desquines, et al., J. Nucl. Mater.  (2011)試験ごとの応力状態及びひずみ比 [1]

耐力

最大引張強度

破断

0.2%塑性ひずみ
ひずみε

応力σ

単軸引張条件を満たした機械試験から
基礎データ（周方向応力－周方向ひずみ曲線）を

導出する手法は確立されていない

単軸引張条件を満たした

機械試験からの取得は容易

管軸方向

周方向

4

材料の主な機械的特性を

導出できる

材料評価における応力－ひずみ曲線の重要性

単軸引張条件
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周方向における単軸引張条件を満足する試験を開発し

周方向応力－周方向ひずみ曲線を導出する手法を確立する

本研究の目的

得られた機械強度から試験再現性及び妥当性を検証する

6

径方向に均一に押し広げることが可能

応力状態が安定しない
EDC試験における
応力状態とひずみ比のFEM解析[1]

破断まで安定した単軸引張条件を達成していない

ピストン

中子（円柱状）
試料（管状）

円柱状の中子を圧縮し、径方向へ膨張させることで管状試料に周方向応力を負荷させる

[1] J. Desquines, et al., J. Nucl. Mater.  (2011)

単軸引張条件を達成（一部）

中子拡管( Expansion Due to Compression：EDC)試験に着目

ひずみ比 : ఏߝ/௭ߝ ≈ −0.5
応力状態 : ఏߪ/௭ߪ ≈ 0

試験開発の経緯①

A-EDC(Advanced-Expansion Due to Compression)試験の開発

7

剛体

応力状態 : ఏߪ/௭ߪ ≈ 0
ひずみ比 : ఏߝ/௭ߝ ≈ −0.5

試料をリングとすることで

摩擦箇所及び試料体積の
減少を達成

中子を銅にし
高温での試験が可能

安定した応力状態、ひずみ比を達成

破断まで安定した単軸引張条件を達成

EDC

EDC

A-EDCにおけるFEM解析[2]

信頼性の高い周方向応力－周方向ひずみ曲線を導出できる可能性がある

[2] 阿部友紀, 修士学位論文 (2014)

試験開発の経緯②

Diameter
※最大外径を測定

Height

試料 （リング）

8

材質 : Cu

形状 : φ8mm×高さ8mm

①中子圧縮試験

② A-EDC試験

荷重

材質 : Zry-4

形状 : 高さ1mm,外径9.5mm,内径8.3mm

箇所 : 中子-リング試料間

摩擦係数 : 0.05（潤滑剤による摩擦低減処理）

中子 （円柱）

摩擦効果

Height

高さ変位[mm]、外径変位[mm]、荷重[kN]を取得

単軸引張条件を達成

試験方法



h1

ε1
with spc.

9σ : 周方向応力

高さが変化する間に

リングが受けた仕事を算出

高さが変化する間に

周方向ひずみも変化

周方向ひずみ

ひずみが変化する間に

かかる平均応力を算出

×10

without spc.

リングが受けた仕事に相当

解析方法

受取ままCu

10より再現性の良い中子の開発に成功

中子圧縮試験 （N = 5）

径切削
受取まま

切削後熱処理

径切削Cu

径切削後熱処理Cu

（220℃×20hr）

再現性は十分に良い

表面キズ、たわみ
非同心円の可能性

より同心円性を向上
再現性もより良い

加工による残留ひずみが不均一

硬さを均一化
再現性も良い

改良

表面キズ

中子の変形が不均一、リングが傾く

中子の変形は均一、傾きは解消

改良① 中子作製

ିாܮ = ଵ(ℎ)ܨ
௨ܮ = ଶ(ℎ)ܨ

リングが受けた仕事

本研究手法

11

レーザー変位計のサンプリング周期による

不連続なデータ

従来手法

ステップサイズの異なる2試験を比較

最小二乗近似を用いてデータを補正

ステップサイズを統一

リングが受けた仕事

改良② データフィッティング

差分をとることで誤差が非常に大きくなる

異なる高さ変位における差分をとる可能性

12

破断に至る大変形域までの連続した

周方向応力－周方向ひずみ曲線の導出に成功した

Zry-4の周方向における機械強度を算出することが可能となった

結果
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ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度[MPa] 破断ひずみ
Test 1 107.7 877.7 1057.1 0.1230
Test 2 104.0 842.7 1075.3 0.1088
Test 3 96.6 860.5 1000.0 0.1240
Test 4 102.5 760.1 955.9 0.0999
Test 5 94.8 760.4 1015.5 0.1254
平均値 101 820.3 1021 0.116
標準偏差 4.77 50.25 42.35 0.0101
変動係数 4.72 6.13 4.15 8.71
ばらつき [%] 12.8 14.3 11.7 22.0

N = 5

試験再現性を示すヤング率は約13%以内に収まる

破断ひずみはばらつきが大きい 複数のくびれが原因の可能性

試験ごとにくびれの数はばらつく

A-EDC試験再現性の考察

くびれの数と破断ひずみは相関性がある

破断ひずみ値はばらつきが大きくなる可能性がある

2 ~ 5

14

N = 5

A-EDC試験は5%塑性歪領域内では

十分な再現性を持つ試験である

A-EDC試験の妥当範囲

5%程度まで
ばらつきは十分に小さい

1%塑性歪 2%塑性歪 3%塑性歪 5%塑性歪 10%塑性歪

test 1 889.3 900.9 935.9 994.0 1034.4
test 2 857.2 886.4 904.4 960.2 1002.9
test 3 879.4 893.5 916.4 954.9 975.0
test 4 846.4 897.7 928.3 950.9 686.7
test 5 841.8 909.4 958.3 989.5 971.5
平均値 862.8 897.6 928.7 969.9 934.1
標準偏差 18.56 7.65 18.27 18.17 125.76
変動係数 2.15 0.85 1.97 1.87 13.46
ばらつき[%] 5.5 2.6 5.8 4.5 37.2

15

他試験との比較

A-EDC EDC OEB リング引張 PST リング圧縮 バースト 板状引張(管軸方向)
ヤング率 101.0 90 - 85 - - 99 - - 97
0.2%耐力 820.3 670 740 700 830 718 530 - - 480

最大引張強度 1021.0 - - 765 950 765 560 950 1050 530
破断ひずみ 0.116 - - 0.36 0.5 0.1 0.42 0.07 - 0.19
応力比 0 -0.5 0.5 0.5
ひずみ比 -0.5 -0.7 0 0.2

ヤング率は周方向、管軸方向ともあまり変化しない

0.2%耐力及び最大引張強度は周方向において高くなった

周方向と管軸方向は機械的性質がまったく異なる

周方向試験の重要性を再確認した

16

A-EDC試験の今後の応用の方向性

通常運転時PCMI

低
燃

高
燃

RIA時PCMI

単軸引張条件 平面ひずみ引張条件

A-EDC

等二軸引張条件

RIA模擬試験 ・・・応力状態の異なる試験として、データを補助

新材料 ・・・周方向における基礎データ取得のために非常に有用

他分野材料 ・・・室温において管が膨張する環境で使用されるすべての材料に対し
て基礎データ取得の際に非常に有用。管状材料は成形時に集合
組織が形成されるため、周方向の機械的特性の調査は重要。

＊有限要素解析を用いて応力状態を調査し、試料寸法・中子寸法及び材質を最適化する必要がある



ご清聴ありがとうございました
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補足スライド

中子の選定

19

要求条件

・再現性が高く, 均一な変形であること

高さ8 mmを選定

 形状
• 材質

Al, Cuが選定

・被覆管が破断するまで
十分な変形が付与出来ること

・剛体(アルミナ)の破損が生じないこと

要求条件

剛体が破損しない範囲でフープ方
向に30%程度の変形を与える.

最大外径を測定

Fe
アルミナ破損Brass

Cu

Al

応力状態 ひずみ比

20

剛体

௭ߪ ⁄ఏߪ ~0
の単軸引張状態

ఏߝ௭ߝ

ఏߪ௭ߪ
µ = 1µ = 0.05

内径の変形は
摩擦係数に
大きく依存

௭ߝ ⁄ఏߝ ~ − 0.5



従来の試験法との比較
改良型に関してはリング幅1 mm，摩擦係数のµ = 0.05で議論する.

・変形法について

改良型：中子の不均一な変形によりくびれを複数発生

従来型：多数のせん断帯が観察

→破断フープひずみ値を過多に評価している可能性

・機械的特性に関して

改良型：誤差も小さく，安定したひずみ値(標準偏差：0.007)

従来型：破断ひずみ値は約0.55から0.75に分布

※但し，ひずみ速度が異なるため比較は行えない.

・破断に関して

改良型：径方向から見て45°傾く

従来型：管軸方向から見て45°傾く[5]

・応力状態，ひずみ比

従来型：
ఌఌഇ ≈ −0.5 ఙఙഇ ≈ 0 単軸引張状態

改良型：より安定した単軸引張状態で，変動が少ない.
[5] M. Le Saux et al., Engineering Failure Analysis 17 (2010) 683–700. 21

従来型

従来型
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A-EDC試験は周方向における単軸引張条件を
満足していることを実験的に明らかにした

0.064

応力状態の異なる試験 破断時ひずみ比較

Zry-4(板状)[4]

等二軸引張 単軸引張

本結果とほぼ一致した

単軸引張

等二軸引張

本結果

Zry-4(管状) Zry-2(板状)[3]

平面歪引張

等二軸引張条件における周方向破断ひずみ

代入すると

[3] F. Yunchang, et al., Metallurgical Transactions A (1985) [4] S. Leclercq, et al., Nuclear Engineering and Design (2008)

̅௧ௗߝ = 0.602 ݔ݁ ܪ0.0007− 水素量:ܪ̅௫ߝ

Zry-2(板状)[3]

A-EDC EDC OEB リング引張 PST リング圧縮 バースト 板状引張(管軸方向)

ヤング率 101.0 90 - 85 - - 99 - - 97
0.2%耐力 820.3 670 740 700 830 718 530 - - 480

最大引張強度 1021.0 - - 765 950 765 560 950 1050 530
破断ひずみ 0.116 - - 0.36 0.5 0.08 0.42 0.07 - 0.19
ひずみ速度 10-4-10-3 - - 10-2 10-2 10-3 - - 1 10-1

応力比 0 -0.5 0.5 0.5
ひずみ比 -0.5 -0.7 0 0.2

軸方向ひずみ -0.048 - - -0.252 -0.35 0 - 0.0156 - -

23

破断ひずみのひずみ速度依存

破断後試料を測定 破断ひずみとひずみ比から算出

ひずみ比は-0.41

室温におけるZry-4周方向破断ひずみの速度依存[5]

[5] T.M. Link, et al., Nuclear Engineering and Design (1998)

A-EDC

Cu

24

ほとんど差はみられない

最適な近似曲線を決定するため

近似曲線の領域及び本数をかえてS-Sカーブを導出した

A-EDC : 3領域で近似 Cu : 1領域で近似

近似1,2は弾性域及び降伏近傍で近似が不十分

A-EDC Cu

ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度[GPa]
近似1 123.5 900.0 1084.1
近似2 115.3 878.3 1065.2
近似3 107.7 876.1 1055.4
近似4 108.0 877.8 1057.5

ヤング率[GPa] 0.2%耐力[MPa] 最大引張強度[GPa]
近似1 107.7 876.1 1055.4
近似2 107.4 875.5 1056.0
近似3 107.8 875.7 1059.1

フィッティングの考察
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原子炉燃料被覆管の安全設計基準に資する
環境劣化評価手法に関する研究開発

多軸応力機械試験、腐食および水素化試験

NDC 篠原 靖周

2016.03.14 燃料・炉心研究部 材料技術開発室
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多軸応力機械試験
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背景および目的

被覆管の変形/破損がPCMI起因の場合、変形は主に周/軸方向に引張応力が負
荷される多軸応力場によって進行する。

多軸応力場は破損歪に影響することが知られており、PCMI時の機械挙動の理解進
展のためには、多軸応力場の変形/破壊挙動への影響を把握することが重要。

燃料被覆管材での多軸応力場における機械特性に関する報告は限られており、試
験／評価手法の開発が必要。

J.Desquines, et al., J.Nucl.Mat.412(2011).

本研究では、多軸応力下における燃料被覆管
材の機械試験手法を開発し、腐食や水素化等
の材料劣化因子と併せ、燃料被覆管材の機械
特性への多軸応力場の影響を検討することを
目的とした。

＜参考：Zry2シート材の多軸応力下破損限界＞
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検討方針

切欠き付試料を用いた多軸応力試験の開発

項目 H24-25年度 H26年度 H27年度

1. 切欠き効果の概要把握、準備
 ロッド状、板状および管状での挙動確認
 試料寸法形状（切欠き半径、リガメント幅）に

よる影響確認
 装置準備等

2. 試料形状パラメータの影響評価

 切欠き半径、切欠き深さ、およびリ
ガメント幅の多軸応力度に対する影
響の詳細確認

3. 試験体系確立、試験および評価

＜本試験試料の例＞

 切欠き形状寸法をパラメータとすることにより多軸応力度

ある程度の範囲で変化させることが可能。

 試料寸法を小さくでき、試験体系がシンプル。
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受取材を用いた試験・評価手法の確立

試料形状、試験体系の検討

ひずみ分布測定、FEM解析による応力評価

応力多軸度合と延性の関係評価

水素化および高温酸化の機械特性への影響確認

上記で確立した手法を用いて、水素化材および

高温酸化材の試験実施

実施内容
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試験手法
試験体系

ISATP法(※)ベースの切欠き付試料引張試験
(ISATP: Internally Slotted Arc Tension specimen with Parallel gauge section)

(※)Y.Yagnik et.al., ASTM STP1543(2015).

曲げや摩擦の影響を除外し、周方向に比較的均一な応力負荷が可能な周方向引張試験
体系をベースとして試料ゲージ部に軸方向の切欠きを加工。

切欠きに挟まれた領域において、変形に伴って形成されるひずみ分布を把握するために
試料変形のその場観察を実施。

切欠き

掴み治具

試料

拡大
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試験条件
材料：低Snジルカロイ4被覆管

試験温度：室温

引張速度：1x10-3mm/sec

試料寸法形状： 以下の断面減少率データを踏まえて設定

（昨年度成果）

切欠き半径：0.05mm
リガメント幅：0.3mm

切欠き半径依存性 切欠き深さ依存性 リガメント幅依存性

⇒ 多軸度合と延性の関係より、できるだけ低延性状態（平面ひずみ状態に近づける）ことを

指向し、R=0.1mm、D=0.5mm、W=2.0mmとした（以降、平面ひずみ試料と呼称）。

比較のため、切欠き無しおよびR=0.2mm

（D=0.25W=0.5mm)についても供試した。

W：リガメント幅

D：切欠き深さ

R：切欠き半径

荷重-変位線図、試験後外観

7© 2014 NUCLEAR DEVELOPMENT CORPORATION All Rights Reserved.

切欠き無し R=0.2 平面ひずみ

 切欠き効果（応力集中効果）により、塑性変形量が減少する傾向。

 平面ひずみ試料では塑性変形領域での荷重低下が小さく、破面が肉厚方向に対して
傾斜しており、単軸引張（切欠き無）からの破壊モードの変化が伺える。
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ひずみ分布測定手法

リガメント領域に、0.1mm間隔でFIBを用いたタングステンデポジットによりマーカーを配列
加工した。

引張試験中に動画撮影を行い、試験後に各マーカｰの変位をキャプチャ画像で求め、

周および軸方向のひずみ分布を測定した。

試験前 最大荷重時

クラック発生時 破断
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ひずみ分布測定結果

 リガメント幅中央70％程度の領域でネッキングが無く、平面ひずみ場（軸/周応力比
≒0.5）が形成されていることが確認された。

 クラックは、平面ひずみ場内の端部で発生する傾向。

⇒当該位置でのクラック発生直前の周方向歪（以降、破壊ひずみと呼称）は17%程度

◎平面ひずみ試料のクラック発生直前のひずみ分布

軸方向

周
方
向
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◎R=0.2mm試料のクラック発生直前のひずみ分布

ひずみ分布測定結果

軸方向

周
方
向

 周方向中央部で顕著なネッキング（圧縮歪：30%程度）が確認された。

 クラックは、軸方向中央部にて発生。破壊ひずみは42%程度

試験前 クラック発生直前
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FEM解析による応力多軸度（軸/周応力比）の評価

周方向応力

軸方向応力

 ABAQUSver.6.11-1
最大荷重時

J.Desquines, et al., J.Nucl.Mat.412(2011).

 軸/周応力比が約0（単軸引張）～約0.5（平面ひずみ）の範囲となることを確認

応力比とひずみ比の関係

既存相関ラインに

本研究データを

プロット

ノッチ無し R=0.2 平面ひずみ



多軸応力と破壊ひずみの関係
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＜Zry2シート材の多軸応力下破損限界＞

文献データベース

上へオーバープロット

◎多軸応力度の変化と破壊ひずみの関係

 本試験で得られた破壊ひずみは、従来データと概ね同様の傾向であり、多軸応力度の
増大とともに低下する傾向を示した。

 従来知見の傾向に比べ、平面ひずみ条件での破壊ひずみがやや小さい傾向。

⇒集合組織状態、熱処理条件の相違の影響等について、今後更なる検討要。

※単軸引張の破壊ひずみ（ε1）は、断面減少率（φ）の値を用

いて、ln(1/(1-φ））より導出

ε1：引張方向歪

ε2：直交方向歪

単軸引張

平面ひずみ引張
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水素化材、高温酸化材の作製

◎水素化材
材料：ジルカロイ4

水素量：600ppm目標

試料形状：切欠き無、R=0.2mm、平面ひずみ

◎高温酸化材

材料：ジルカロイ4

酸化条件：
1200℃×60sec

試料形状：R=0.2mm

H 2

精製器

混合器

Ar

精製器

試料

電気炉

Purifier

Gas Mixer

Purifier

Sample

Heater

 上記の脆化状態を模擬した各材料に対し、本検討手法を適用。
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多軸応力下の延性への水素化および高温酸化の影響

◎多軸応力度の変化と破壊ひずみの関係（水素化材、高温酸化材）

 600ppm水素化材は、従来データと概ね同様の傾向であるが、平面ひずみ条件でやや
低い破壊ひずみとなる傾向。

 高温酸化材では、バラツキが比較的大きく、高温組織の不均一性が反映されたものと
推察。

＜Zry2シート材の多軸応力下破損限界＞

文献データベース

上へオーバープロット

ε1：引張方向歪

ε2：直交方向歪
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多軸応力機械試験 まとめ

多軸応力試験として、切欠き付試料の引張試験を検討した。

引張体系は曲げおよび摩擦の影響を除外可能な体系とし、試料形状パラ
メータ（切欠き半径、切欠き深さ、およびリガメント幅）を振った

試験により、軸/周応力比が約0（単軸引張）～約0.5（平面ひずみ）

となる形状を把握した。

試料中のひずみ分布の測定およびFEM解析による応力比の確認を行った。

本試験に供試したジルカロイ4管材試料の破壊ひずみの多軸応力度依存性
は、受取材、水素吸収材ともに、概ね従来知見の傾向と一致していた。

ただし、平面ひずみ状態に近づくと、従来データに比べてやや延性が低下する

傾向も確認された。データ拡充により本傾向について確認し、熱処理条件や

集合組織の影響等についても確認していくこと等が課題として挙げられる。
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腐食・水素化試験
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腐食試験条件

温度、圧力

 360℃、18.7MPa以上
 →PWR被覆管表面温度に近く、非沸騰条件

水質

 純水＋2.2ppmLi／500ppmB
⇒PWR一次冷却材環境模擬、

 現行水質の代表条件

試験時間

供試材

 Zr-1.8Nb、Zr-1.6Nb-0.1Cr、Zr-2.5Nb
 低Snジルカロイ-4（参照用）

 初年度(イニシアティブ事業）からの累積16450h

 形状・寸法：管状、50/100mm長

腐食試験装置
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腐食試験後（16500ｈ後） 外観・金相観察
Zr-1.8Nb Zr-1.6Nb-0.1Cr

Zr-2.5Nb 低Snジルカロイ-4

外観

Zr-1.8Nb

Zr-1.6Nb0.1Cr

Zr-2.5Nb

Zry4

重量変化、水素吸収量変化
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◎腐食増量の経時変化 ◎試料中水素量と腐食増量の関係

Zr-Nbの高耐食性、耐水素吸収特性を確認
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水素化試験条件

H2

精製器

混合器

Ar

精製器

試料

電気炉

Purifier

Gas Mixer

Purifier

Sample

Heater

水素吸収装置概略図

水素吸収装置外観

 Zr-1.8Nb、Zr-2.5Nb

◎試験条件

温度、保持時間

400～420℃、0～2h程度

ガス流量

アルゴン（99.999%）：～0.5ℓ/min
水素（99.99999%）：～25mℓ/min

目標水素量、製作数

⇒右表

冷却速度

炉冷（約100℃/h）

200ppm 2

500ppm 2

800ppm 2

1000ppm 2

1200ppm 2

1500ppm 2

2000ppm 2

100ppm 2

200ppm 2

500ppm 2

800ppm 2

1000ppm 2

1200ppm 2

1500ppm 2

2000ppm 2

材料 目標水素量 本数

Zr-1.8Nb

Zr-2.5Nb
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水素化試験後金相観察
◎Zr-2.5Nb

100ppm目標 500ppm目標200ppm目標 800ppm目標

1000ppm目標 1200ppm目標 1500ppm目標 2000ppm目標

予定数量を東北大へ完納
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腐食、水素化試験 まとめ

累積時間16450時間の長期腐食試験を実施し、Zr-Nb合金の良好な耐食性
および耐水素吸収特性を確認した。

水素化試験を実施し、所定数量の水素化材を作製し、東北大へ送付した。

一部については、NDCにおける機械試験に適用した。
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1/12 研究背景

軽水炉被覆管では水素化物の析出に

よる脆化が強度劣化の主な要因のひとつ
となっている

*H.C. Chu, et al, J. Nucl. Mater., 362 (2007) 93.

引張強度および伸びの水素化物配向性依存性*
（Zry-4 SR材、250 ppmH）

 しかしマクロな被覆管の強度の劣化は水

素化物の配向性、組織に強く依存しており、
定量的な評価は難しい

後方散乱電子回折（EBSD）法により、微
小領域でのZr粒のひずみ量を評価し、ここ
から破損についての知見を得る

 ひずみ量－GOS関係のデータ追加
 水素化+機械試験材のEBSD観察

2/12

EBSD法による局所ひずみ評価

 EBSD法による局所ひずみ量の評価は鉄系材料で多く報告があり*、
KAM, GOSなど様々な指標がひずみ量と比例することが知られている

本研究では粒ごとの値が得られるGOS（Grain Orientation Spread：
結晶粒方位分散）に着目した

引張試験材のIQ+KAM/GOSマップ

結晶粒方位分散GOS：

粒界

)1(
1






nn
GOS

n

j
ij

i



粒内の広い範囲にわたる方位
差を評価する

i

1

n

KAM               GOS

*M. Kamaya, et al, Nucl. Eng. Design, 235 (2005) 713.

局所方位差KAM：

6

6

1

 j

ij

iKAM


i

隣り合うピクセル同士の、局所
的な方位差を評価する

3/12 実験：ひずみ量－GOS関係データの取得

 NDC/MNFより製造、また東北大学においてAEDC試験を施されたZr-
2.5Nbリング材について表面をイオンミリングし、EBSD観察を行った

試料準備

材質 塑性ひずみ量

Zr-2.5Nb 0 %, 2.3 %, 4.0 %, 8.7 %, 10.5 %, 16 %, 21 %

 JEOL製JSM-6500Fを使用

 ステップサイズ： 0.1 m

加速電圧：30 kV

 -Zrのみを対象

 EBSD観察条件表面調整

銅製中子ごと切断

観察面

樹脂埋め後にクロスセクショナルポ
リッシャによるArイオンミリング（加速電
圧3.6 kV）

Arビーム

遮蔽板

青字は新規試料、黒字はデータ追加

4/12



結果：ひずみ量－GOS関係データの取得

0 %                   10.5 %               21 % 0 %                   10.5 %               21 %

IQ（Image Quality）マップおよびIPF（結晶方位）マップ

5/12 結果：ひずみ量－GOS関係データの取得

IQ+GOSマップ

0     5 度
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ひずみ量－平均GOS値関係

GOS（度）=0.15 （%）+0.22

少なくとも~20 %のひずみ量までは平均
GOS値との比例関係が見られた

6/12

実験:水素化+機械試験材の観察

材質 実験条件等

Zr-2.5Nb
水素量：1000 ppm（360℃でガス吸収後550℃にて
60時間熱処理）

破断ひずみ量： X %

 1000 ppm水素化Zr-Nbリング材について、AEDC試験により破断させ
た試料についてEBSD観察を行った

試料準備

表面調整

導電性樹脂に埋め込み後切断し、クロ
スセクショナルポリッシャによるArイオンミ
リングにより表面処理を施した 水素化後の金相写真（NDC/MNF）

切断
Arイオン

7/12 結果:水素化+機械試験材の観察

破断面から離れた場所でのIQ+GOSマップ 黒色部分は水素化物
0     10 度

（範囲が異なることに注意）
平均GOS値：~3.3度からの換算ひずみ量は
~20 %程度となり、実験結果とXXX

8/12



結果:水素化+機械試験材の観察

破断面近傍のIQ+GOSマップ 0     10 度

 破断面が滑らか
→隣接した水素化物に
よる脆性破断面？

 破断面が粗い
→延性破壊した断面？

GOS値は2.5～3.0度
→ひずみ量15~19 %

GOS値は～3.7度
→ひずみ量~24 %*

断面形状によって値が異なる
傾向が見られた

9/12

*適用範囲内か確かめられていない

考察：水素化物の破壊

水素化物から
クラック形成

水素化物

AEDC試験での破断に至るまでの流れ

延性破面
：ひずみ大

脆性破面
：ひずみ小

AEDC試験ではある引張応力の時点で

水素化物からクラックが形成され、これ
が進展・連結し破断したものと思われる

脆性破面で見られた小さいひずみ量は、
水素化物が割れ、クラックに変化すると
きの応力に対応しているものと思われる
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Plastic strain

 Zry, MATPRO-11, R. T.

室温でのジルカロイの真応力－真ひずみ関係

~1460 GPa

10/12

考察：有限要素法への応用

得られた応力をき裂損傷モデルの最大主応力パラメータとして使用

 ABAQUS student edition ver. 6.14

 き裂としてXFEMを使用

 Zr弾塑性データはMATPRO11を使用

 初期き裂を配置、き裂損傷の最大主応
力に1460 MPaを使用初期き裂（厚みの1/8）

500        1400
MPa

き裂の進展挙動・被覆管強度の評価に用いられる

11/12 まとめ

Zr-2.5Nb合金のAEDC試験材および1000 ppm水素化材のAEDC試験
片について、EBSD観察を行った

およそひずみ量20 %までGOSの平均値とひずみ量は線形関係を示し、
ここからEBSD法によるジルコニウム合金の局所ひずみ量評価は20 %
以上まで可能であることが確かめられた

水素化および機械試験を施した試料において、その破断面を垂直方

向から観察したところ、滑らかな破断面と粗い破断面にわかれる傾向が
見られた

滑らかな破断面に沿った粒のひずみ量は15~19 %程度、粗いほうは
～24 %と見積もられ、前者からZr粒に囲まれた水素化物が損傷する応
力は1460 MPaと見積もられた

12/12

得られた値はき裂を含む被覆管の有限要素法計算のパラメータなどに
使用できると思われる



ひずみ指標の適用範囲

王 昀 氏の博士論文「オーステナイト系ステンレス鋼の塑性変形および初期疲労損傷に
関する微視的研究」（2007）より

20%はほぼ
比例限界

参考：-Zrの変形系



東北大 松川 喜多山 東大 村上（FIB） 阿部

・JST原子力イニシアティブの成果を土台にした研究課題

・アトムプローブでは解明できなかった問題を、TEMで解明する

1/23
原子燃料被覆管の安全設計基準に資する環境劣化評価手法開発：

TEMによる組織観察試験

本年度の重点検討項目： J合金 腐食材 の分析

酸化被膜 ＝ 水素の侵入口

被膜の構造、元素の偏析 → 水素の拡散に影響

Nb添加によって耐食性が向上するメカニズム？

J-3腐食材（500  h）

アトムプローブの未解決問題

“ Nb析出物のふるまい ”

遅れ酸化…   その後どうなるのか？

亜酸化物Zr3O中のNb析出物

Feなど、

溶質元素が

再固溶・再分布（偏析）

Nbは

再固溶・再分布（偏析）

するのか？

析出物はマトリックスと同化する

析出物はマトリックスと同化するのか？

Ｊ合金の析出物

ジルカロイの析出物

酸化物 ＆ 亜酸化物の 結晶粒内では 、

Nb濃度が低い

→ Nbは何処かに偏析している？

アトムプローブの分析結果 （J3腐食材 500 h）

酸化物 | 亜酸化物 ｜ 金属母相

hcp-Zr

アトムプローブで分析したのは、主にoxide/Metal界面付近。最表面付近は？



腐食時間： 500 h
酸化被膜： 1.5 μm

Nbの偏析はゼロではないが、Feの偏析ほど顕著ではない

アトムプローブで分析したのは、主にoxide/Metal界面付近。最表面付近は？

アトムプローブの分析結果 （J3腐食材 500 h） 【実験方法】

J3腐食材（ PWR模擬水、360C、最大13,000 h ） → FIBで試料作製 → TEM観察

FIB： Hitachi  FB2000 ＠ 東大 東海村キャンパス

TEM： JEOL AEM-ARM200F ＠ 東北大 大洗キャンパス

JEOL AEM-ARM200F ＠ 九大 病院キャンパス （応力研）

JEOL AEM-ARM200F ＠ 九大 筑紫キャンパス （HVEM）

JEOL JEM-2100LaB6 ＠ 東北大 仙台キャンパス

JEOL JEM-2200F＠ 京大宇治キャンパス

JEOL JEM-2010LaB6, FEI Titan 30-800 ＠ 北大

イメージCsコレクター、30 mm SDD EDS、EELSは長期故障中

プローブCsコレクター、100 mm SDD EDS、EELSは未だ使用不可

ダブルCsコレクター、100 mm x2 SDD EDS、GIF EELS

本プロジェクトで導入したTEM

オメガフィルター EELS

【実験結果】 表面酸化被膜のSTEM像

3,500 h 13,000 h

腐食時間によらず、析出物は界面近傍（～１μm以内）にのみ存在

→ 析出物は腐食に伴い再固溶した？

析出物のサイズ （表面酸化被膜とその直下の金属母相の比較）

AVE. 63 nm

8,500 h

AVE. 64 nm

サイズ変化は不明瞭



析出物のサイズ （腐食材と受領材の比較）

FIB lift-out sample

3 mm Φ TEM disc

3 mm Φ TEM disc

360Cで13,000 h熱時効しても

サイズは殆ど変化しないが、

表面酸化被膜（及びその近傍）では粗大化している

AVE. 63 nm

AVE. 55 nm

AVE. 57 nm

3,500 h

13,000 h

EDSマップ

STEM像で確認できる析出物以外、Nbは濃化していない

→ 析出物はやはり、腐食に伴い再固溶した？

3,500 h

13,000 h

EDSマップ

13,000 h

析出物はやはり腐食に伴い再固溶した？ → 再固溶していない

Nbマップでは見えないが、Moマップで見える

Nbマップでは識別不能なNb析出物が

Moマップで可視化される原因

試料メッシュはCu



3,500 h

13,000 h

ROIの最適化

試料の厚さによっては、これでも見えない場合がある

L線（デフォルト）ではなくK線でマッピング

Zr
-L

α

Zr
-K

α

N
b-

K
α

Zr
-K

α

強度はかなり弱いが、

ピークは被らない

3,500 h

13,000 h

L線（デフォルト）ではなくK線でマッピング

なぜ、デフォルトは

Kではなく、Lなのか？

Kを使うと、何か問題があるのか？

ソフトウェア設計担当者の回答

JEOLのEDSは、元々SEM用に開発された

少なくともSEMでは、最外殻の電子の方が定量精度が高い

-L

ここまで（前半）のまとめ

【1】 13,000 h腐食させても、Nb析出物は消滅しない

→ Nb添加による耐食性の向上に、

析出物の再固溶はおそらく無関係

【2】 界面近傍の析出物は、最表面近傍のものより、

STEM像及びEDSマップで識別が容易

→ 界面から～1μmを境に、S/N比が大幅に変化

この場合のBGノイズはZrマトリックスからのシグナル

・ STEM像の HAADF Zコントラスト：

析出物とマトリックスの電子密度の比

・ EDSマップのコントラスト：

（析出物に含まれる）Nbと（マトリックスに含まれる）Zrの原子密度の比



“Nb酸化物”のJCPDSカードは99枚

NbO、Nb4O5、NbO2（3種類）
Nb12O29（2種類）、Nb2O5（4種類以上）など

STEM像とEDSマップのS/N比変化についての考察

結晶データを元に、“電子密度”と“Nb原子の密度”を計算

平衡状態図に

記載されているのは、

NbO、NbO2、Nb2O5
の3種類のみ

STEM像とEDSマップのS/N比変化についての考察

電子密度 Nb原子の密度

m-ZrO2とZコントラストが等しくなるのはNbO2

それより酸化が進行すると、逆に黒いコントラストがつくのでは？

bcc-Nb析出物
in 金属母相

bcc-Nbより
格子定数が大きい

（bct-NbO2にほぼ一致）

歪んでいる
→ 立方晶ではない
→ bcc-Nbではない

酸化被膜中の析出物は

bcc-Nbではない

bct-Nb？ 現在検討中

13,000 h

STEMで容易に識別できる（界面近傍の）析出物の結晶構造

但し、回折図形は
bct-NbO2のそれとは

一致しない

13,000 h

STEMで識別困難な（界面から離れた）析出物の結晶構造

回折コントラスト像でアモルファスNb析出物を発見

それはSTEM像でもかろうじて識別可能

それ以外にもSTEM像で識別できないNb析出物が多数あり



TEM-BF

アモルファス

アモルファス

アモルファス
+ 結晶

STEMで識別困難な（界面から離れた）析出物の結晶構造
STEM-DF 6 cm

Zコントラストにムラ

→ 組成ムラ

アモルファス

W depo
layer

13,000 h

アモルファスNb析出物は、13,000時間腐食材の最表面付近にも存在

STEMで識別困難な（界面から離れた）析出物の結晶構造

後半のまとめ

【３】 STEMで識別し易い（界面近傍の）析出物は、bcc-Nbではない

→ 酸化していることは間違いないが、構造は未だ検討中

【４】 STEMで識別困難な（界面から遠い）析出物は、主にアモルファス

→ 結晶化しているものもあるが、微細なため、構造は未だ解析中

Zr3O ?
Nb析出物の遅れ酸化
in Zr3O

Wei et al. 
（Oxfordのグループ）
Acta Mater. 61, 4200 (2013).

ZIRLO腐食材の
アトムプローブ分析

・ 酸化被膜/金属母相界面に
Nbは偏析しない
Snは偏析する

・ 酸化被膜中のNb・Sn濃度は
金属母相中の濃度より低い

Reference



Zr-Nb-O擬三元系の
状態図計算

Pérez et al. 
（Swedenのグループ）
J. Nucl. Mater. 360, 242 (2007).

・ Zr中に酸素が固溶すると
Nbの固溶限が減少する

Reference

Sakamoto et al. & Une et al. 
Proc. Of Top Fuel, (2012).

Zr-2.5Nb合金酸化被膜の
STEM-EDS分析

・ Nb析出物は酸化に伴い再固溶
最表面では完全に消失

・ Liありの条件だと、
析出物は最初から完全消失

Steam corrosion
400C, 10 days

1M LiOH containing water
360C, 1 day

・ 本研究とは矛盾

Nb-Kでマッピングしたと書いてあるが、本当か？

Reference

Lin & Woo 
（カナダのオンタリオ州のグループ）
J Nucl. Mater. 277, 11 (2000).

Zr-2,5Nb合金酸化被膜の
ナノ電子回折とEELS分析

・ 析出物のアモルファス化
（最初の報告）

・ アモルファス析出物の
EELSスペクトラムの特徴は、
金属的ではなく酸化物的

・ HR-TEMと回折コントラストのみ
STEM-HAADFとEDSはなし

Reference

Kim et al. 
（韓国KAERIのグループ）
J Nucl. Mater. 481, 867 (2009).

Zr-1.5Nb合金酸化被膜の
HR-TEM観察

・ 析出物のアモルファス化
（但し、格子縞で判定）

・ 最表面には析出物が
見つからなかったということで、
再固溶説を主張
（根拠は弱いが、最初の報告）

・ HR-TEMと回折コントラストのみ
STEM-HAADFとEDSはなし

Reference



Yao et al. 
（中国の上海大学のグループ）
Corros. Sci. 100, 169 (2015).

・ STEMで確認できた析出物を
HR-TEM格子縞で構造解析

・ アモルファス化していない

（本研究とは矛盾しない）

・ NbO2とNb2O5が混在

（ZコントラストでNb2O5が明るく見える
のはおかしいのでは？）

Zr-1Nb-0.2Bi合金酸化被膜の
HR-TEM観察

Reference

AVE. 70 nm

AVE. 75 nm

3,500 h

AVE. 69 nm

AVE. 72 nm

13,000 h FEI Titan 60-300の

EDS（Bruker社製）の

デフォルトROI（L線）



J3腐食材（3500 h）のEDSマップ Fe-richラーベス相析出物

（１）亜酸化物は同定不可 （２）Nb析出消滅 ＆ Nb界面偏析? （３）Fe-rich析出物多数！

#1

#2

Fe-richラーベス相析出物について

Fe-rich析出物は、3D-APでも検出されたことがあった（一度だけ）

周囲のFe濃度は、通常の10倍

ZrM2型金属間化合物 ↑ 3D-AP

J3受領材の表面近傍

J3受領材の化学分析（表面と内部で比較）

化学分析結果は解釈困難 受領材の表面をTEM観察する必要あり

Powder： エメリー紙で削った粉末

↓ 化学分析結果
表面には最初からFeが濃化しているのか？

J3受領材のEDSマップ

受領材の内部にも Fe-rich析出物がある（ ZIRLOTM や M5TM と同様）

#1

#2

#3
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