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3．1 研究 の背景 と目的

　 バ ナ ジ ウ ム 合 金 を構 造 材 料 に，液 体 リチ ウ ム を増 殖 材 ・

冷却 材 に用 い る ブ ラ ン ケ ッ ト （LレV ブ ラ ン ケ ッ ト）は，熱

輸 送 能力 が 大 き く， 中性 子 増倍用 ベ リ リウ ム が 不要 な た め

構造が コ ン パ ク トか つ シ ン プ ル に なり， 構造材料 の 長寿命

化が 達成 され れ ば ブ ラ ン ケ ッ 1・の 定期交換 が 不 要 に な る魅

力 の 高い シ ス テ ム として 期待 され て い る （図 1）．バ ナ ジウ

ム 合金 に 関 し て は，近年高純度 V −4Cr −4Ti 合金 （NIFS−

HEAT −2＞の 大量製造と部材製作技術 が 大きく進歩 し，ブ

ラ ン ケ ッ ト試験 体 の 製 作 の 見通 しが 得 られ つ つ あ る ［1］．

　
…

方，こ の シ ス テ ム に は い くつ か の 重 要 課 題 が 残 さ れ て

い る ［2］．第 1 は
， 強 磁場 ドで 導電性 流 体で あ る リチ ウ ム を

流 す こ とに よ っ て 生 じ る MHD （MagnetoHydroDynamic ）

圧 力損失 で あ るが ，
こ れ に 関 して は 配 管内部 に 絶縁被覆を

施す こ と に よ り低 減 が 可能 と 見込 まれ て い る （図 2）．

MHD 絶縁被覆 に つ い て は，以前は酸化 カ ル シ ウ ム の そ の

場被覆研究が ア メ リ カ を中心 に 行 わ れて い た が，そ の 後 力

バ ナジ ウム 合金
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図 1　 バ ナ ジウム 合金 ・液体 リチウム ブラン ケ ッ トシ ス テ ム の 模

　 　 式 図．

ル シ ウ ム の 液 体 リチ ウ ム へ の 溶 解度が 高い た め，高温 で 被

覆 が 再 溶 解 す る こ とが 明 らか に な り，∫UPITER −11計画 の

開始時点に お い て は，新 しい 候補材 の 開発が 強 く期待 され

て い た．

　第 2は バ ナ ジ ウ ム 合金 の 耐照射特性で ある．バ ナ ジ ウ ム

合金自体 は
一

般 に 耐 照射性 に優 れ て い るが ，溶接部 ， 被覆

界面，様 々 な加 工 熱履歴を経 た部材の 照射挙動 は確認 され

て い な い ．また，バ ナ ジ ウ ム 合金 に も添加元素や 加工 熱処

理などに よ る 更な る高度化が 図 られ て い る が，耐照射性 の

評価 が 遅 れ て い た．バ ナ ジ ウ ム 合 金 の 高 温 使 用 限 界 を定 め

る の は ク リープ 変 形 と 考 え られ て い るが ，こ れ まで 高品 質

の 試 験 片 や 高精 度 に環境 を 制御した 試験 の 不足 に よ り，熱

ク リープ データ は不 卜分 で あ り， 照射 ドク リープ の データ

に至 っ て は ほ とん どデータが な い の が 現状で あ っ た，

　 こ れ らの 研究 に は，ブ ラ ン ケ ッ ト環 境 で あ る液体 リチ ウ

ム 雰囲気 で の 照射を含む試験が必要 で あ り，ア メ リ カ の 特

徴あ る リ チ ウ ム 環境試験設備，リチ ウ ム 環境照射試験設備

を用 い た研究を立 案 した．

　本 タ ス ク に お い て は ，上 記 の 主 要課題 を中心 に Li／▽ ブ

ラ ン ケ ッ ト要素技術 の 高度化 を達成 し，ブ ラ ン ケ ッ ト開発

の 将来的 な 見通 しを 明 らか に す る こ と を 目的 と した．

3．2 研 究計画

　JUPITER −H 計 画 に お い て ，
バ ナ ジ ウ ム 合金 ・液体 リチ
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図 2　 MHD 圧 力損失の 絶縁被覆 に よる低減 の模 式図．
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ウ ム シ ス テ ム の 研 究 は，下 記 2 つ の サ ブ タ ス ク 構 成 で 進 め

られ た．

〔i｝サ ブ タ ス ク 1−2A （MHD 低減絶縁被覆材 の 開発 ）

　液体 リ チ ウ ム と共存性 の あ る 絶縁セ ラ ミ ッ クス 被覆候補

材を 見 出 しバ ナ ジ ウ ム 合金へ の 被覆法を高度化す る と と も

に ， 長期的 な安定性 と照射 F特性 を 明 らか にす る こ と を 目

的と した．

〔2〕サ ブ タ ス ク 1−2B （バ ナ ジ ウ ム 合金キ ャ プ セ ル 照射）

　HFIR で リチ ウ ム 雰囲気 の 中性子照射 を行ない ，候補バ

ナ ジ ウ ム 合金の 照 射特 性 ，特 に照 射 下 ク リープ特性 ，溶 接

部 の 照 射 効 果 な ど を明 らか に す る と と もに，H 本 で 開 発 し

た Y 等を 添加 した改良バ ナ ジ ウ ム 合 金 の 照 射特性 を 明 らか

にす る こ と を 月的 と した．

3．3 使用 施設

　本研究で は，米国オ
ー

ク リ ッ ジ 国立研究所 （ORNL ）の 液

体 リチ ウ ム 施設，HF 工R お よ び ホ ッ トラ ボ を利用 した．液

体 リチ ウ ム 施設で は，反応性 の 高い リチ ウ ム を扱 うため，

窒素 や 水分を除去 した 高純度 ア ル ゴ ン 雰囲 気 で 作業が 行え

る よ うに な っ て お り，リ チ ウ ム 環 境 で の 長 期 問浸漬試験，

そ の 場電気伝導測定 ， 内圧 管 試験片 に よ る 熱 ク リープ 試

験 ，
HFIR 照 射 キ ャ プセ ル 用 の リチ ウ ム 充填作業 な ど が 行

われた．高照射量 の HFIR リチ ウ ム 封入キ ャ プセ ル 照射 は ，

こ れまで に 例 が なく，キ ャ プセ ル 製作か ら照射 下 の モ ニ タ

リン グ，照射後 の リチ ウ ム 除去な ど，多 くが新 しい 技術 の

開発 を必要 とす る もの で あ っ た．図 3 に ORNL の リチ ウ ム

取 り扱 い 施設 と，HFIR 照射用キ ャ プ セ ル に 試料 と液体 リ

チ ウ ム を 装填 して い る 様子 を示す．照射後 試験 の 多 くは

QRNL の ホ ッ トラ ボ で 行 わ れ たが ，一
部 の 照射試料 は 東北

大 学 金 属材料研究所 大 洗セ ン タ
ー

に 輸送 され
， 照射後試験

が 行わ れ た．

　本 タ ス クの 試験 に 関す る 技術開発 に おい て は，冂本 の 大

学 に お ける小規模液体 リチ ウ ム 試験，JMTR キ ャ プ セ ル 開

発 ，常陽 にお ける液体ナ トリウ ム 封入 キ ャ プ セ ル 照射技術

な ど 日本 の 施設 に お け る経験 が 活用 さ れ た．

3．4 成果概要

3．4．1MHD 低減絶縁被覆材の 開 発

バ ナ ジ ウ ム 合金上 に作 製 さ れ た MHD 低減絶縁被覆 は，

高 温 照 射
一
ドで 液 体 リチ ウ ム に接 し，電 気絶縁 性 を有 した ま

ま 熱伝導性 を保持 して 長期聞 の 安定性 を 有す る 必 要 が あ

る．こ の ため ，様 々 な項 目に わ た る 開発研究が 必 要 とな る

が ，本計画 に お い て は，（i）MHD 低減絶縁被覆 の 素材候補

セ ラ ミ ッ クス の 選定， （li）ng縁性等につ い て の 確認 ，   被覆

手法 の 開 発 ， （iv）被覆 に生ずる ク ラ ッ ク へ の 対策と い っ た段

階を踏ん で 開発 を進め た．

　MHD 低減絶縁 セ ラ ミッ ク ス 選定の 第
一
殺 階 と し て ，化

学的 に最 も還元性 の 強 い 雰囲 気で ある 液体 リチ ウ ム との 共

存性 を持 つ セ ラ ミ ッ ク ス の 探 索 を行 っ た．熱 力 学 計 算 に

よっ て 還 元 反 応 が 進 み に く く，電 気 伝 導 性 を示 さず，中 性

子 との 核反応 の 小 さ な セ ラ ミ ッ ク ス を徹底的 に探索 した 結

果残 っ た 5つ の 候 補 セ ラ ミ ッ クス に つ い て，高純度か つ 高

密度 の 焼結体 を 日米 そ れ ぞ れ で 開 発 し， ORNL で 最 大

800℃ ， 100  時聞 の 液体 リチ ウ ム 中で の 共存性試験を行 っ

た［3］．図 4 に 示す よ うに，従来，第
一

候補と して 考えられ

て い た酸化 カ ル シ ウ ム は 600℃ 以上 で 大きな腐食を受 け る

こ とが 判明 した
・
方，本計画で 新 た に 探索 した 酸化 エ ル ビ

ウム の 腐食 は 非常 に小 さい こ と な どが 明 らか とな っ た．こ

の 結果 か ら開 発 囗標 で あ る 10μln／y を充 分 に
．
ド回 っ た 酸 化

イ ッ トリ ウム
， 酸化 エ ル ビ ウ ム

， お よ び窒化 ア ル ミ ニ ウ ム

を，
MHD 低減絶縁 被覆 の 候補セ ラ ミ ッ ク ス と し て 選定し

た ［3］．

　 こ れ らの 候補 セ ラ ミ ッ ク ス 焼結体 につ い て ， ORNL に て

800℃ま で の 電気抵 抗率 が 測定 さ れ，開発 目標 で あ る

104Ω m を上回 る こ とが確認 さ れ る とともに，日本 に お い

て ，D −T 巾性子 源 FNS ，材 料 試験 炉 JMTR お よ び
60Co

γ

線 で の 照 射 に よ り照 射誘起導霊性 が 常温 お よ び 高 温 で 測 定

さ れ，吸収線量 に つ い て の ブ ラ ケ ッ ト条件へ の 外 挿 値 が 目

標 の 絶縁性 を ト分確保 で き る こ とが確認 され て い る［41．

また，液体 リ チ ウ ム と の 高 温 照 射 下 共存性 に つ い て も，

ORNL の HFIR で の 照射を行 い
， 窒化 ア ル ミニ ウ ム 表面 で

の 窒化 リチ ウ ム の 生成が 示唆 され た もの の
， 酸化 イ ッ トリ

ウ ム お よ び酸化 エ ル ビ ウ ム に つ い て は，非照射と同様 の 結
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図 3　 オ
ー

ク
1
丿ッ ジ 国立 研 究所 の 1丿チ ウム 取 り扱 い 施 設 と，HFIR

　　 試料 キ ャ プセ ル へ の リチ ウム 充 填作 業の 様 子．
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図 4　 各 種 MHD 低減 絶縁被 覆候 補 セ ラ ミ ッ ク ス の 高温 液体 リチ

　 　 ウ ム中浸漬 に よ る重量減 少，
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果 が 得 られ て い る．

　候補 セ ラ ミ ッ ク ス 材料 の バ ナ ジ ウ ム 合 金 上 へ の 薄 膜 化

は ，高 い 熱伝導 を確 保す る た め に 10μm 以 下 が 望 ま し

く，高結晶 ， 低 不 純物 ， 高密度の 薄膜 を作製 する た め に 複

数 の 物理蒸着法 に よ っ て 実施 した．冂米 そ れ ぞ れ で 開発を

進 め た 結果 い ずれ の 素材 も薄膜化 に成功 し ， 被覆材 に つ い

て液体 リチ ウ ム との 共存性試験を ORNL で実施 した．酸化

イ ッ トリ ウ ム は 米 国 LLNL に お い て 電子 ビーム 蒸着法に

よっ て 作製 した 薄膜 が 最 も結晶性 に優 れ て い た が，液体リ

チ ウム と の 共 存性 試験 後 の X 線 回折 測 定 に よっ て 薄 膜 全 体

が LiYO2 に 変 化 して い る こ と が 確 認 され た．こ れ は，焼 結

体 に お い て もわ ず か に 観測 され た 現 象 で 被覆の 結 品粒 や 密

度の 制御 に よ り低減で きる 可 能性 もある が ，
LiYO2 の 特性

につ い て は ほ とん ど未知 で あ り， 基礎研究の 蓄積を待つ こ

ととなっ た．

　酸化 エ ル ビ ウ ム に つ い て は，ドイツ の マ ッ ク ス プ ラ ン ク

プラ ズ マ 物理 研究所 に お い て ア ーク プ ラ ズ マ 反 応蒸着法 に

よ っ て 作 製 し た 被覆 が 最 も結 晶性 に 優 れ て い た．最 大

700 ℃，1000 時 問 ま で の 液体 リチ ウ ム 共 存性 試 験 の 結 果，

図 5 に 示 す よ うに，高温 基板洫 度で 製作 す る と 高結 晶 の 酸

化エ ル ビ ゥ ム 皮膜が 得 られ ，こ の 場合浸漬 に よ っ て 割 れ や

剥離 が ほ と ん ど 起 こ ら な か っ た ［5］．窒化 ア ル ミ ニ ウ ム に

つ い て は ， 東京大学 に お い て プ ラ ズ マ ス パ ッ タ蒸着法 に

よ っ て 作製 した 薄膜 が 最 も酸素不 純物を低 く抑え たが 不
一
卜

分 で あ り，液体 リチ ウ ム 共存性試験 で は残留 した酸素不 純

物 に よ る腐食が 発生 し，基礎研究 の 蓄積を待 つ こ と とな っ

た［6］．以上 に よ り，ア
ー

ク プラ ズ マ 蒸着法 に よ り作製 した

酸化エ ル ビ ウ ム コ
ー

テ ィ ン グ を次 の ス テ ッ プ の 開 発 に 進め

た ．

　 アーク プ ラ ズ マ 蒸着法 に よ り作製 し た 酸化 エ ル ビ ウ ム

コ ーテ ィ ン グ に つ い て ，液体 リ チ ウ ム に よ る 腐食や 割れ な

どを総合 した絶縁特性 を評価す る た め に ， ORNL で 高漏液

休 リチ ウ ム を電極 と し た 電気抵抗測定 を実施 した．しか

し，十分 に濡 れ が 進展 したの ちの 電気抵抗率は，発生 した

ク ラ ッ ク中 に 液体 リチ ウ ム が侵人 して 生 じた と 考えられ る

短絡 に よ っ て ，目標値 を大 きく下回る 結果 と な っ た．こ の

ク ラ ッ ク対 策 の た め に，耐 食用 金属 被 覆 を MHD 低減絶縁

被 覆 ヒに施 す 二 重 コ ーテ ィ ン グ，お よ び ，バ ナ ジ ウ ム 合金

表面 近 傍 に酸素を あ ら か じめ 導入 し，液体 リ チ ウ ム に 溶解

した 金属エ ル ビ ウ ム と 反応 を起 こ さ せ て ク ラ ッ ク 中に 酸化

エ ル ビ ウ ム を生成 させ る in−situ 修復法の 検討を行 っ た，二

1［1醗遭 雛
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図 5　 ア
ー

ク プ ラ ズマ 反 応蒸着 法 に よる バ ナ ジ ウム 合 金 へ の 酸 化

　 　 エ ル ビ ウム 被覆材 の ，液体 リチ ウム 浸漬試 験，850K の 基 板

　 　 温度 で 生成 す る と ，酸 化 エ ル ビ ウ ム の 結 晶 性 が高 ま り T リ

　 　 チ ウム 浸 漬 に よ っ て も ク ラ ッ クや 剥 離 が起 こ らな い ．

重 コ ー
テ ィ ン グ に つ い て は，耐食用 金 属被覆の 厚 さ を極 め

て 薄 く して 渦電 流 を抑制 す るた め，高 い 金 属 リ チ ウ ム 耐食

性 を 必 要 とす る．耐食用金 属被 覆 と して ，バ ナ ジ ウ ム 合金，

金属 バ ナ ジ ウ ム ，純鉄が 考 え られ，実際に 図 6 に示す 二 重

コ ーテ ィ ン グ が作製 さ れ て ， 液体リ チ ウ ム 電極 に よる 高い

絶縁 性が確認 され た ほ か，ORNL に建設 し たバ ナ ジ ウ ム 合

金製の 液体リチ ウム 白然対流 ループ に お い て ，700℃ 2β55

時 間 まで の 優 れ た 耐食性 が確認 さ れ た ［7］．一
方，in−situ

修復法に つ い て は，ク ラ ッ ク 内へ の 酸化エ ル ビ ウ ム 生 成が

確 認 さ れ た が，バ ナ ジ ウ ム 合 金 の 酸 素 導入 層 の 強 度が低 い

た め に MHD 低 減 絶 縁 被 覆 自体 が剥 離 を起 こ す こ とが 課 題

と な り ， 某 礎 研 究 の 進 展 を待つ こ と と な っ た．

　以 ヒの よ うに ， 酸 化 エ ル ビ ウ ム に対 し て二 重 コ ー
テ ィ ン

グ を行 うこ とに よ り，Li／V ブ ラ ン ケ ッ トに お け る重要 な 開

発課題 で あ る MHD 低減絶縁被覆 の 開 発が 冂∫能 で あ る こ と

が 確 認 さ れ た．今後 さ ら に 基礎研 究を積み 上 げ る こ と に

よ っ て ，候補材，被覆法，ク ラ ッ ク修復法 に幅を持 たせ る

こ とが期待 され る低減絶縁 ともに，本 計画 で は 対象と しな

か っ た 配 管 内而 へ の 被 覆 作 整 法 の 開 発 が 期 待 さ れ て お り，

Sol−get法 や 金 属 錯 体 CVD 法 な どが検 討 さ れ て い る．

3．4．2 液 体 リチ ウ ム 中で の 不 純物移行 に よ るバ ナ ジ ウ ム

　　　 合金 の 強度変化

　 バ ナ ジウ ム 合金 の 機械的性質 ， 照射特性 は 合金 中 の C，
N ，0 不 純物濃度と， そ の 固 溶，析出状態に 大 き な影響 を 受

け る こ とが 明 らか に なっ て い る．C，　N ，0 不純物 の 濃度が

大 きくなり，か つ 固溶状態 に ある と，硬化す る こ とで 脆化

し，さ らに，照射欠陥が 安定化 さ れ る こ とで 照 射硬化，照

射脆化 も促進 さ れ る ．こ れ を抑制す る た め に は，不 純物濃

度そ の もの を下 げ る 高純度化 と，合金元 素の Ti を利 用 し，

Ti−C
，
　 N

，
0 を析出 させ て 不純物 を 固 定す る の が 有効で あ

る．．・
方で ，固 溶 C ，N

，
0 不 純物 の 低 下 は 強度 の 低 ドを招

くこ とが懸念される．よ っ て ， C，　 N ，0 濃度 と析出状態の

影響を定量酌 に 明 らか に し，強度 を維持 しつ つ ，照射硬化，

照射脆化が許容範囲 と なる最適な不純物濃度 と析出状態 を

求 め る必要が あ る．

　 液体 リ チ ウ ム
ーバ ナ ジ ウ ム 合金 問で は，C，　 N ，0 不純物

の 移行が 起 こ る の で ，バ ナ ジ ウ ム 合 金 中の C，N ，0 濃 度 や

析出状態が 変化す る．した が っ て 刻 々 と不純物濃度 や 析 出

組織 が 変化 して い く過程 で の ，材 料 の 照 射 挙 動 を明 らか に

す る必 要 が あ る．本 研 究 で は，実 環 境 を模 擬 す る液体 リチ

図 6　 V−4Cr −4Ti基 板 上 に 作 製 した，酸化 エ ル ビウム とバ ナ ジウム

　 　 ま た は鉄 の 二 重 被 覆 ，
　 　 （左 ： 電子 ビ

ーム 蒸 着 法 （LLNL），右 ；RF ス パ ッ タ 法 （東京

　　 大学））
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ウ ム 中で の 中性 子照射実験 に先立 ち，非照射 で の 液体 リチ

ウ ム
ーバ ナ ジウム 合金間で の C，N ，0 不純物 の 移行 と，強

度，組織変化を明らか にす る た め，ORNL の リチ ウ ム 取 り

扱 い 施設 に お い て 長時間浸漬試験 を行 っ た ［8，9］．浸漬試

験 の 試料 は 目米 そ れ ぞ れ の バ ナ ジ ウ ム 共 通 合 金 で あ る

NIFS −HEAT −2 （JP材）と US832665 （US 材）で あ り，い

ずれ も合金組成 は V −4Cr −4Ti で あ る．

　図 7 に 800 ℃の 液 体 リチ ウ ム 浸 漬 に よ る C，N ，0 不 純 物

の 変 化 を 示 す．JP材 ，　 US 材 と も に，　 C，　 N 濃 度 が 上 昇 し，

0 濃度は 減少す る こ とが 実験的 に明 らか と な っ た．特 に変

化 が 大 きい の は N 濃度 で あ る．C，　N 濃度が 上 昇す る の は，
バ ナ ジ ウム の 炭化物，窒 化物 の 生 成 自由エ ネ ル ギーが リ チ

ウ ム の そ れ よ りも低 く化学 的 な親和力が 強 い こ とで 説明 で

き る．0 に つ い て は そ の 逆 で あ る．JP材の 変化が 大 きい の

は，今回 用 い た 試験 片 の 厚さ が 0．25mIn で あ り，US 材 の

0．76mm と比較 し て薄い こ と，すなわ ち，リチ ウ ム に接す

る面 積 に対 して 試 験 片 の 体 積 が 小 さい こ と に よる．

　 図 8 に液 体 リチ ウ ム 浸 漬 後 の JP材 の 降伏 応 力，最 大 引 張

強度，全伸 び の 試験 温度依存性 を示 す．液体リチ ウ ム 浸 漬

に よ り， 最大引張強度が 973K で 15％，1073K で 25％ 低 ド

した．全伸び はすべ て の 条件 で 10％ 以 上 で あ り，液体 リチ

ウ ム に よ る顕 著な 延 性低 下 は見 られ なか っ た．微細 組 織 観

察に よ る と，C，　N 含有量 の 多い 100　nm 以 上 の 粗大析出物
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図 8　 800 ℃ の 液体 リ チ ウム に 浸 漬 後 の バ ナ ジ ウ ム 合 金 の，降伏

　 　 応 力 （YS ），最 大 引張 強 力 （U 丁S ），全伸 び （TE）の試 験 温

　 　 度 依存性 ．

（Ti−C −N） と C，0 含有量 の 多い 100　nm 以
一
ドの 微細析出物

〔Ti−C−0）が観察された．　Ti−C−N 析出物の 数密度は N 濃度 と

と もに 上 昇 し，サイズ も大きくな っ た．Ti−C−0 析 Hf物 の 数

密度は，0 濃度の 低 ドと と もに 減少 した．図 7 で 示 した よ

うに，C，　 N の 濃度Ji昇が大きい に もか か わ らず，引張強度

が低 下 した の は，Ti−C −N 析出物 の 形 成 に よ っ て C ，　 N が 固

定 され て 硬化 に 寄与 し なか っ た こ と と，0 濃度減少 に よ る

引 張 強 度 低
．
ドが起 こ っ た た め と考 え られ る．引 張 強 度 に 対

して は，よ り微 細 ，高 密 度 に析 出 して い る Ti−C−0 析 出 物 の

影響が 大 きい が，そ の 数密度減少 だ けで は上 記の 強度低 ド

を説明で きな い の で ，固溶 0 の 減少 も強度低下 に 寄与 して

い る と 考え られ る．

　 以 上 よ り，液体 リ チ ウ ム 中 で は バ ナ ジ ウ ム 合 金 の C，N

の 濃度は上 昇す るが，Ti−C−N 析出 物 と し て 固定さ れ る た め

に強 度へ の 寄与は小 さ い ．一
方で ，0 濃 度 は低 下 し，こ れ

に よ る Ti−c−o 析出物の 減少と 固溶 o の 減少 に よ っ て ，973

K 以 上 で の 最 大 引 張 強 度 が 低 下 す る こ とが 明 らか と な っ

た．こ の 温 度 域 で の 設 計応 力 を決 定す る た め に は，他 に ク

リープ強度 も評価す る 必 要が あり，今後 の 課題で あ る．全

仰 び に つ い て は液体 リチ ウ ム 浸漬後 も10％ 以 上 あ り，顕著

な延性低 下は見 られ な か っ た．

3．4．3　液体金 属雰囲気下中性子照射 に お け る V −4Cr−4Ti

　　　 合金 の照射下 ク リープ特性

　液体リチ ウ ム 金属雰囲 気下 に お け るバ ナ ジ ウ ム 合金 の 高

温照 射 下機械的性質を調べ る た め HFIR に て 液体リチ ウ ム

雰 囲気 に お け る炉 内 照 射 ク リープ 試験 を行 っ た．本 研究 か

ら得 られ る照 射特 性 データ はバ ナ ジ ウ ム 合 金 の 高温 機械的

性 質，特 に照 射 ク リープ変形過程 を理 解す る基礎 デ
ータ と

して きわ め て 有用 で あ る．常陽炉 で 行 わ れ た ナ トリ ウ 雰囲

気材料照射 キ ャ プ セ ル を用 い た 液体 ナ トリウム 雰囲気 に お

け る 炉内照射 ク リープ 試験 との 比 較 に よ り照射 ク リ
ープ に

及ぼ す格子問型 不純物の 影響につ い て 検討 した ［10，11］，

團 炉内照 射 用 内圧 ク リ
ープ 管の 開発 ［12−14］

　核融合科学研究 所に よ る 共 通 V −4Cr −4Tl 材料 NIFS −

HEAT −2の 製作 と細 管 材 へ の 加 工 ，東 北 大 学金 属材料研究

所 と 日本 原 F力 研 究 開 発 機 構 東 海研 究 所 工二作課 お よ び 大洗

工 学セ ン タ ーとの 共同研究 に よ り炉内照射 ク リ
ープ 用内圧

管 ク リープ 試 験 体作製 が 行 わ れ た．製作 され た NIFS−

HEAT −2細管材と ク リープ試験 片を図 9 に示す．高精度の

試験 片が 作製 さ れ た こ と に よ り．熱 ク リ
ープ，照射 下 ク

リープの精度 の 良い 試験 が可能 に なっ た．真空，液体金属

（ナ トリ ウ ム ・リ チ ウ ム ）雰囲気 で の NIFS −HEAT −2の ク

リ
ー

プ特性を明らか に した．

lb）液体 ナ トリ ウ ム 雰 囲 気 キ ャ プ セ ル の 開発 ［10］

　 ナ トリ ウ ム ボ ン ド型 照 射 キ ャ プ セ ル 開 発 は東北 大 学金 属

材 料研 究 所 大 洗 セ ン タ
ーと 日 本原子力研究 開発 機構 大洗 工

学 セ ン ターによ り行 わ れ た．照 射 キ ャ プ セ ル へ の ナ トリウ ム 充

填 ・
炉内照射 ・キ ャ プ セ ル 解体 ・試 料洗 浄等の 作業 工 程 を

確 、乞 し た．常 陽 炉 に お け る ナ トリウ ム ボ ン ドキ ャ プ セ ル は

MNTR −1・2，　 SMIR −27，
　 MARICO −2，　 CMIR −6の 常 1場照射

計 画 で 装 荷 さ れ 照 射実験 に 供 さ れ た ．
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図 9　V−4Cr−4Ti合金 （NIFS−HEAT −2）で製作 した 細管 と圧 力管 ク

　 　 リ
ープ試験 片 ，

〔C 」 常陽 照 射実験 ［10］

　常陽炉 MNTRr1 ・2で 内圧 ク リープ管を用 い た 炉 内 ク

リープ 試験 を実 施 した．試料 に は バ ナ ジ ウ ム ニ 元系合金 お

よ び N ［FS −HEAT −2合金 を 用 い た，常陽照射 （MNTR −L
2）の 照 射温 度は 450〜700 ℃ （± 30 ℃ の 不確定性）で

， 中

性 了
L照 射 量 は 1．1〜12 × 1025n／rm2 （E ＞ O．l　MeV ），

　 pureV

損傷 量換算で 1．7〜5dpa で あ っ た．

〔d〕HFIR 照射実験 ［9，11］

　HFIR に お い て NIFS−HEAT −2内圧 ク リ
ープ 管 を用 い た

炉 内 ク リープ試 験 を 実施 した．照射温 度均
一

化 の た め リ チ

ウム ボ ン ド型 照射キ ャ プ セ ル を用 い た．HFIR・17J 照射 は

HFIR −RB ＊ 照射孔 に て 5 サ イ ク ル 照射を行 っ た．照射温度

は 428〜429 ℃ で 制御され た．損傷 量 は pureV 損傷量換算

で 3．9dpa で あ っ た．照射後試 験 と し て ク リ
ープ測定，引張

試験，TEM 観察 を行 っ た ，

〔e ）試験結果 と考察 ［10−12］

　 NIFS −HEAT −2合 金 の 熱 ク リ
ープ 測定 で 得 られ た パ ラ

メ
ータ は，ク リ

ープ応力指数 ：4．9，ク リ
ープ活性化 エ ネル

ギー
：220 ± 40　kJf

’
mol ，純金 属 型転位 ク リープ 機構 （50 −

200MPa ）で あっ た ．

　 NIFS −HEAT −2の 常 陽 炉照 射 ク リ
ープ 測定か ら，ク リ

ー

プ応 丿J指数 と して 1，2〜1．7 が 得 られ，フ ェ ラ イ ト鋼 な ど の

照射 ク リープ 変形 過程 と似 た 傾 向 で あ る こ とが 明 ら か と

な っ た．図10 に 示す よ うに ，過去 の 研究 で 示 され た V −4Cr
−4Ti に おける 445 ℃ 照射 で の 120　MPa か らの 急速 なク リー

プ速度 の ヒ昇傾 向 は 観察 されず，照射 ク リープ 速度 は

ATR や HF ［R で 行われた 照射 ク リ
ープ 試験 の 照射 ク リ

ープ

変形速度 と同 じオーダ で あ っ た．この こ とか ら 400−600 ℃

にお け る照射 ク リープ変形機構 は 同 の もの で あ り，過 飽

和 の 空 孔拡散
・上 昇運 動 に よ る 転 位 すべ りに よ っ て ク リー

プ変形を律則 し て い る こ とが示峻された，

　 引張 試験 で は V −5Tiや V −4Cr−0．l　Ti，1　Ti合 金 で 高 温 照 射

ドに て 大 き な 照 射 硬 化 が み ら れ な か っ た
一
方で ，NIFS −

IIEAT 合 金 で 高温 側 で も照 射硬化 と 延性低 下 が み ら れ

た ．延性低 下 は 照 射後 400 ℃ 8 時 問 の 真 空 熱 処 理 で 改 善 さ

れ た た め，除 洗 時 に発 生 した 水 素 に よ る 延 性低 下 で あ る と

考え ら れ る．ナ ト リ ウ ム 雰 囲気 お よ び リ チ ウ ム 雰囲気 の 違

い に よる ク リープ 変 形 挙 動，引 張 挙 動 ，鎖 傷 組 織 の 有 意 差

は 顕 著 に は 認 め ら れ な か っ た ．高純度 リ チ ウ ム お よ び高純

度ナ トリ ウ ム 雰 囲 気 に お け る 不純 物 移 行 は本 実 験 の 範 囲 内

o 50　 　　 　 　100　　 　　 　型50

　 　 Applled　s耋fess （MPa ｝

2DO

図10　HFIR −17J リ チ ウム 雰 囲 気 425 ℃ 照 射 と常 陽 ナ トリ ウム 雰

　　 囲気 458 ℃ 照射 に よ る照射 ク リ
ープ歪 み の 応 力依 存 性 の 比

　　 較 （＃832665 は ア メ リ カの候補 V−4Cr−4Ti合金），

（試料温度，照射線量，試験期 間）で 試料内部で の 損傷組織

発達 に大 き く影響 を 与 えな か っ た と考 え られ る ．また液体

金属雰囲 気 に お け る照 射 ク リープの 活 性 化 エ ネ ル ギ ー
は 常

陽 ，
HFIR の データ か ら約 46　kJ／molK で ある こ とが 明らか

と な っ た．

　本研究か ら照 射 ドク リープ 挙動の 基 本 的 パ ラ メ
ータが得

られ ， V −4Cr−4Tiの 照射下 健全性評価 お よ び使 川 寿命評仙

へ の 指針が得 られ た．本研究で 確立 した照 射ク リープ試料

作製，液体金属環境制御型照 射 キ ャ プ セ ル 製作 ・実 験 手

法
・
解体技術，照射 ク リープ 試験片寸法測定技法 は，バ ナ

ジ ウ ム 合 金 だ け で な く，改良型 ス テ ン レ ス 鋼 の 照 射 下 ク

リープ試験 に も応用 さ れ，現 在活JUさ れ て い る．

3．4．4　核融合炉用 V −Cr−Ti系合金の 高性能 化

　V−4Cr−4Ti 系合金 で は イ ッ トリウ ム を約 0．2％ 微量 に 添加

す る と見か け上 の 酸素 の 拡散が
一
桁程度小 さ くな る こ とが

ヘ リウ ム ガ ス 雰 囲気中の 酸素濃度を 制御 した酸化挙動の 実

験か ら明らか に なっ た，合金中 に わず か に 固溶させ た イ ッ

トリ ウ ム は 酸化 に対 して 保護的な役割を果た す 皮膜 を効率

的 に 形成させ る ［15ユ．さらに形成 され る皮膜 は V −4Cr−4Ti

合金 に 形 成 され た 皮膜 に 比 べ て 薄 く綴密 で V −4Cr−4Ti−O．2Y

合 金 で は 約 5 倍 の 破壊靭性 （K 丁c ） が あ る こ とが わ か り，

イ ッ トリ ウ ム の 適切 な 添加 に よ っ て バ ナ ジ ウ ム 合 金 に 丈夫

な 耐酸化性 の 皮膜 を 形 成 させ る こ とが で きる こ と を示 し

た．酸化環境 を含 む 様 々 な使用環境 で の バ ナ ジ ウ ム 合 金 と

雰囲気 との 共存性 を向上 させ る に は 製造加 1：1：程や 熱処理

工 程あ るい は炉 の 稼働中 にお ける 酸素窒 素な どの ガ ス 不純

物原 r一の 取 り込 み を防 IEす る こ とが 必 要 で あ る．こ の よう

な イ ッ トリ ウ ム の 適切 な 添加 は バ ナ ジ ウ ム 合金 の高性能化

に 有効で ある ［16］．

　 イッ トリ ウ ム 添加 に よ る 高性能化の 照射環境 で の 適 川 性

を明 らか に す る 目的 で ，中性 ∫
 

照 射 し た 後 の V −4Cr −4Ti 合

金 と イ ッ トリ ウ ム を微量 に 添加 した V−4Cr−4Ti−0．lSiAIY 合

金 の 機械 的性 質 を比 較 した．中 性子 照 射 は HFIR に て リチ

ウ ム 雰 囲気 で 430 ℃，約 3，7dpa まで 行 っ た．図 11に 示す よ

うに V −4Cr −4Ti−O．1SiAIY 合 金 で は 均
一

伸 びが 大 きい ま ま保

た れ，降伏 応 力 は V−4Cr−4Ti 合金 と比 較 して 低 い ．こ の よ

うな違 い は イ ッ トリ ウ ム な どの 酸素や 窒 素を 合金 の 母相 か

ら取 り除 く作用 を もつ 元 素 の 適切 な添 加 に よ る もの と考え

られ る ［17］．透 過 型 電 子 顕微鏡 に よ る ミ ク ロ 組織観察 で

264
N 工工

一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society of Plasma Science and Nuclear Fusion Research

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　of 　Plasma 　Soienoe 　and 　Nuolear 　Fusion 　Researoh

ProjectReview 3．Study　on 　Vanadium 　Alloy−Liquid　Lithiuln　Systems T ．Muroga 　etal ．

　 Eoo

冨畿

曝
　 　 0　 　 　 　 5　 　 　 　 10 　 　 　 15

　 　 　 　 　 STRAIN 　 匚智］

　 　 soo 　　　　　

冨1：讚 ・
4 

卵 ．ヨ

li鐘 ］
20 　 　 　 　 0 　 　 　 5 　 　 　 10 　 　 15 　 　 2 口

　 　 　 　 　 　 STRA 工 N 　 匚署 】

図11HFIR で，430 ℃ ，約 3．7　dpa ま で 照射 した V −4Cr −4Ti（左 ），
　 　 V−4Cr−4Ti−O．　 ISiAIY （右 ）合金 の 引張 り特性．

は ， 中性子照射 に よっ て 形成 され た照射欠陥組織イ ッ トリ

ウ ム な どの 添加 の 影響が見 られ，機械的性質 と関連して い

る と考えられ る．

3．4．5 液体 リチ ウム 中 で の バ ナ ジ ウ ム 合金溶接材 の 耐照

　　　 射脆化特性

　バ ナ ジ ウ ム 合 金 中の 酸 素 は液 体 リチ ウ ム に 移 行 す る た め

強度 は 低下 す る もの の ，照 射 脆 化 に 寄与 す る 固 溶 酸 素濃 度

が減少 して 耐照射脆化特性 は 向 ヒす る と期待で きる．しか

し，溶接部 で は 溶接中の 溶融，急冷凝固 に よ りTi−c−o 析 出

物が消失 し，すべ て の 酸素が 強制的 に 固溶 され るの で ，固

溶酸素濃度 は 母材 よ り高 い 状態 と な る．よっ て ，溶接部で

は母材
．
と比 較 して 照射脆化 が 促進され る こ とが 懸念 さ れ

る ．

　そ こ で ，バ ナ ジ ウ ム 合 金 溶接材を JMTR ，常 陽，米国

HFIR （High　Flux　lsotope　Reactor） に て 中 性 子 照 射 し，照

射後 の 母材，溶接 金属 で シ ャ ル ピ ー衝 撃 試 験 と電 子 顕 微 鏡

組織観察 を行 っ て 照射脆化 を 評価 した ［18，19］．衝撃 試 験

片は 1．5× L5 × 20　mm の 微小 試験片で あ る．照射温 度，照 射

雰1用気，照射量 は JMTR で は 290 ℃ ，
　He 雰囲気 ， 0．08　dpa，

常陽 炉 で は 400 ℃，液体ナ トリ ウ ム ，0，98dpa，
　 HFIR で は

430 ℃，液体リチ ウ ム ，3．7　dpa で あ る．

　図 12に 中性子 照射前後 の 母 材，溶接金属の シ ャ ル ピー
衝

撃エ ネ ル ギー
の 温度依存性 を示す．こ こ で は，延性脆性遷

移 温 度 （DBTT ，　Ductile−Brittle　Transition　Temperature）

を，シ ャ ル ピー衝 撃 エ ネ ル ギ ーが 非 照 射 の ヒ部 棚 エ ネ ル

ギ ー（E し！）の 半分 （Eu ！2）に な る 温度 と 定義す る ．通常 ， 構

造材料 の DBTT は 室温 以 下 で あ る こ とが 要 求 さ れ る ．中性

子照射前 （Unirrad．） の 母材 （BM ，
　 Base　Metal）， 溶接金

属 （WM ，　 Weld　Metal）の DBTT は 液体窒素温度（
− 196℃）

以下 と きわ め て 良好 で あ っ た．照射 後 の 母材 の DBTT
は，JMTR の 0．08　dpa 照射，　 HFIR の 3．7　dpa照射後 と も

一196 ℃ 以 下 で あ り，最 もDBTT が 上 昇 した 常陽炉 の 0，98
dpa の 場合 で も 一

　139 ℃ と室 温 よ り十分低 く，きわ め て 良

好 で あ っ た．HFIR で は 常陽 炉 よ り も照射 量 が 高い に もか

か わ ら ず DBTT が 低 い の は，リ チ ウ ム 雰 囲気 照 射 で 固 溶酸

素濃 度 が 減 少 した 効 果 の 他 に，照 射 温 度が 高く照射欠 陥が

蓄積 し に くい こ と も原 因 と して 考 え られ る．一
方，溶 接 金

属 の DBTT は JMTR ，0．08　dpa 照射後で
一160 ℃．常 陽 炉，

0．98dpa 照 射後 で
一77 ℃ と 良好 な レ ベ ル は維 持 して い る

が，同条 件で 照 射後 の 母材 と比 較す る と DBTT 上 昇が 大 き

く，溶接金属 で は 母 材 に 比 較 して 照 射脆化が 促進 さ れ る こ
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図 12　中性子 照射 前後 の MFS −HEAT −2 の （a ）母材，（b）溶接 金属

　 　 の シ ャ ル ピー衝 撃エ ネル ギー．

とが 明 らか とな っ た，こ の 原 因 の 可 能性 として ，溶接金属

で は 照 射 に よる析 出 の 発 生 が よ り顕 著 で あ る こ とが 組 織 観

察 よ り示 さ れ た．HFIR ，3．7　dpaの データ は 102 ℃以 上 の 試

験 温 度 に限 られ るが ， 衝撃エ ネ ル ギーが 非 照射の ヒ部棚 エ

ネ ル ギーと変 わ ら な い ．こ の 照射 レベ ル で は 溶接材は 良好

な 耐照射脆化特性 を維持して い る こ とが期待さ れ る．

3．5　ま とめ

　 本 研 究 で は，Lj〆V ブ ラ ン ケ ッ トの 重 要 課 題 で あ る，

MHD 低減絶縁被覆開発 お よび バ ナ ジ ウ ム 合金の 照射特性

に関 して 大 き な前 進 が 得 られ た．MHD 低 減 絶 縁 被 覆 で は，

新た な候 補 材 と して 酸化 エ ル ビ ウ ム が 見 出 さ れ，酸 化エ ル

ビ ウム あ るい は酸化 エ ル ビ ウ ム と金 属の 二 重 被覆が き わ め

て 有望 で あ る こ と が 明 らか に な っ た．特 に，不純物 を制御

した環境 で は液体リチ ウ ム と の 長期共存性 に きわ め て 優れ

て い る こ と ， 照射下 で も共存性 は変 わ ら な い こ とが 明 らか

に な っ た の は大 きな 進歩で あ る，こ こで 見 lliされ た酸化エ

ル ビ ウム はそ の 後 の 試験で 水素透 過 バ リ ア と して も優 れ た

特性 を有す る こ とが わか り，高 ト リチ ウ ム 分 圧 の Li−Pb や

溶融塩 Flibeブ ラ ン ケ ッ トにお け る トリチ ウ ム 漏 洩 防 止 被

覆 と し て も注 目 され る よ うに な っ た．こ れ に 関 す る研 究 は

次 期 計 両 （TITAN 計 画 ） に も引 き継 が れ て い る ．

　バ ナ ジ ウ ム 合 金 の 試験 片 製 作 技 術 が 大 き く進 歩 し，高 品

質 の ク リ
ープ試 験 片や 溶接材 が 製作 さ れ た ．こ れ に よ り液

体 リチ ウ ム 環 境 下 で の 熱 ク リープ，照 射 ドク リ
ープの 精度

の 高 い デ
ー

タ が 得 ら れ，開発 目標 を定量 的 に 議論で きる よ

うに な り，さ らに 溶 接 部 材 の 照 射試 験 に よ り，照射 Fで 健

全 性 を保つ た め の 溶 接後，照 射後熱処 理 の 指針が 得 ら れ
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た．こ れ ら は，ブ ラ ン ケ ッ トの 設計 に 寄与す る 重要 な知見

で あ る．また，円本独 自で 開発 した Y 添加合金 の 優 れ た耐

照射性が確認され，デ ザイ ン ウ ィ ン ドウ をさらに広げる 口∫

能性 も示され た．
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