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1 緒言

　原発プ ラ ン トの 長期利用に伴い
， 高経年化機器構造

物 の 維持管理や健全性評価 に関する技術開発 が 求めら

れ て い る。原子 炉圧 力容器 の 照射脆化は 重大 な経年劣

化 閤題 の
一

つ で ，そ の 評価法 と して格子欠陥の 形成に

敏感な磁気特性に着目 し た非破壊評価が 注 目 され て い

る 。 照射脆化の 原因 として ， 中性子 照射による Cu リ

ッ チ析出物 の 形成が あげられ る こ とか ら［1，2］，Cu 析

出物と磁気特性の 関係に興味が もたれ る。中性 r一照射

材は 放射化す る ため取扱い が難 し く ， その 模擬材 を用

い て 実験をする こ とが 多い 。熱時効に よ り Cu を析出

させた Fe−Cu モ デ ル合金 も有力な摸擬材 の
一

っ で ，複

数 の グル
ープ が それ らの 磁気特性 の 報告を行 っ て い る

［3−6］。しか し，従来 の 研 究で は Cu 析出物形成に伴 う

磁壁移動 の 変化に議論 が 限 られ ， 同時に起 こ るマ トリ

ッ ク ス の組織変化 （固溶 Cu 原子 の 濃度減少）の役割

に 注意が払われ て こ な か っ た 。 析出物形成に加 え，固

溶状態 の 変化も磁気特性 に影響を与える可能性 が あ る

こ とか ら，照射脆化 の 非破壊評価法 とし て 応用 を 日指

す上 で，マ ト リッ ク ス の 組織変化 も考慮す る必要があ

る，t 本研究 で は ，模擬材 の 動的磁気 ヒ ス テ リシ ス 特 性

（磁化 曲線の 励磁周波数 依存性） を 調 べ ，簡 単な解析

モ デル に基づ き固溶原子 と析出物 の 効果を分離 し，模

擬材 の 磁 気特性 に 与 え るそれ ら の 影響に つ い て 調べ た 。

連絡先 ： 鎌 田 康 寛，〒020−8551 盛 岡 市 上 田 4−3−5，岩手 大

学 工 学 部附 属金 属 材料保 全 工 学研 究セ ン タ
ー，

e−mai1 ：kamada＠iwate−u．ac．jp

2 実験方法

2．／ 試料作製

　Tab［e 　l に本研 究で 用 い た Fe−Cu モ デル 合金 の 化学紐

成を示す。Cu 濃度の 異なる 5 種類の 試料を準備 した。

FCO3，06，09，12 は同
一

素材 を用 い て分鋳 し作製 した の

に対 し，FCIO はそれ ら と は別に作製 して お り，試料は

2 つ の グル
ー

プ に分類で き る。真空溶解後，熱間圧延

し， そ の 後 850℃ で 5 時閙溶体化処理 を行い ，Cu 原子

が分散 した過飽和固溶体を作製 した。FCO3 ，06 ，
09，12 は

モ デ ル 合金 の 諸特性 の Cu 濃度依存性を，　FCIO は熱時

効 に よる特性変化 を調 べ るた め に使用 した。Fe−Cu　 2

元 合金 は 非 固 溶系 で あ る た め，過飽和固溶体を熱処 理

する こ とに より Cu の 析 出が起 こ る。　 FCio は 500℃ で

3min か ら 10  inま で 所定 の 時間等温 時効 し水急冷 し

た 。 実際の 実験で は，各試験片 （導電率，磁気，硬度

測定用）につ い て それぞれ の 特陸を調 べ ，熱時効処理

を行い ，そ の 手順を繰 り返 した。即ち，本実験では試

料間 の 特性 の ば らつ き に よ る影響を抑え る た め，同
一

試験片を繰 り返 し熱時効 してい る。従 っ て ， こ こ で 示

す時効時間は積算時効時間を表わす
’
、t

Table　l　Chemical　conlposition 　of 　Fe−Cu 　alloys （wt ．％ ）．

C SiMn P S Cu
FCO30 ，0007 く 0、Ol く0．Ol ＜ 0．QO20 ．QOO90 ．30
FCO60 ．0006 ＜0．Ol 〈0．Ol ＜0．0020 ．00090 ，63
FCO90 ．0006 く 0，01 く0．Ol く0．OO20 ，00090 ，94
FC120 ．0007 ＜ 0．Ol く0，01 ＜0，0020 ．00091 ．23
FCIO0 ．00皇  く 0．01 く 0．Ol0 ，0010 ，0004 】．03
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2．2 導電率測 定

　 ワ イヤ
ー

放 電加 工 機 を用 い て 細棒 試料 （25nrlln×

0．5mmXO ．5  ）を 切 り出 し，端子 をス ポ ッ 騰 接 し

て 4端 子法に よ り電気抵抗測定を行 っ た 。 熱起電力 を

取 り除くため ，電流を反転 させ 5 同測定 し平均化 して

測定データと し た。測定温度は 室温 で ある。

2．3 磁気 ヒ ス テ リシ ス 測定

　 リン グ状試料 （外径 18mm 内径 12mm 厚 さ 2imn ）に

励磁 コ イ ル ，検出 コ イル を そ れ ぞれ 62巻 き した もの を

用 い た。励磁 コ イル にバ イ ボ
ー

ラ電源 か ら「 角波 の 定

電流を流 し，磁界 H を 発 生 させ た。励磁周波数 は 0．05，

0．1，0．2，0．5，ユHz の 5条件 と し ， 最大磁界は 2，8kA／m と

した，、検出信号を増幅し，40Hz の ロ
ーパ ス フ ィ ル タ

ー

を通 し た後、AD 変換ボー
ドに取 り込 ん だ、、　PC 　 Hで積

分す る こ とで 磁束密度 B を求め，磁気 ヒ ス テ リシ ス 曲

線 （β一H 曲線）を得 た。以上 の 測定は LabVIEW によ

り作成し た制御 ・解析プ ロ グラ ム を用い て彳rっ た。

2，4 硬度測定

マ イ ク ロ ビ ッ カース 硬度測定を行い ，析 出硬化 の 様

子 を調べ た 。 荷重 300gで 5 点測定 し平均値を求め た。

3 解析モ デ ル

　本研究で は 以下 の 簡単なモ デル に基 づ き，ヒ ス テ リ

シ ス 損失 の 周波数依存性 の 解析を行 っ た。ヒ ス テ リ シ

ス 損失 贋 」1m3）を ， 時効 時間 t（min ），励磁周波数 をf（Hz）
の 関数 と し，周波数に依存 しな い 項 と依存項の 2 つ に

分け る 。 前者を静的損失項 JTs、。、ic と し，後者の 動的損

失項は係数 臨 ＿
．と周波数の n 乗 との 積で 表現 で き

る とする ［7］，、

　　　卿 ，！）一贋 耽 ω＋ ％ 脚 。 （t）ヂ 　　（D

右辺 第 2 項 は 渦電流損失に よ り生 じ る。古典 的取 り

扱 い で は周波数 の 次数 η は 1 となる が
， 磁壁 の 存在

に よ る 異常損失 効果 を含 め る と 0．6 程度 に な る と言

われ て い る ［7］。本研究 で は   ＿ c に つ い て 以下 の

よ うに考 えた。あ る瞬 間 の 渦 電流損 失 は，誘 導起電

力 の 2 乗 と導電率 の 積 に 比例す る，，前者 は フ ァ ラデ

ー
の 法貝「」よ り 磁束 の 時 間変化率 に 比 例す る、，　

一
定速

度 で 磁場 を変化 させ た 場合，あ る瞬間 の 磁 束変化 は

そ の とき の 透磁 率 に 比例す る と考 え られ る，、本 モ デ

ル で は 仮想的 な透磁 率 μ （各磁場で の 透 磁率 を 平均

化 し た も の ）を導入 する．導電 率を σ と し，μ と共

に時効によ り変化す る場合 ， ％   ，、は次式 で表せ る 。

　　　　　略猟 （t）− Cp （t）／i（t）
2

　 　 （2）

固溶 Cu 原子 の 濃度を ．x （wt ．％）とす る と，本研 究 の 試

料 の よ うな固溶原子 の 少 ない 合金で は，そ の 導電 率

は 固溶原 子濃度 で 線形 近似で きる。さ らに熱時効材

で は ， 固溶 Cu 濃度 x は時効時間 ノの 関数 とな る 。

　　　　　　 σ （t）− C
、

＋ C
、
x（t）　 　 （3）

熱時効に よ る変化 挙動の 要 因を明確 にす るた め ，式

（2）の 透磁 率μ を次式 の よ うに表す。

　　μ（り一

μ。
＋ △Pt．，。ltaie（x（t））＋ △μ 1＿ ω　 （4）

こ こ で dO は固溶原子及び析出物が存在 しな い ときの

マ トリ ッ ク ス の 透 磁 率 と考 え る 。 Aμ，。1。t。 及 び 」侮 e

は ，そ れ ぞれ 固溶原 子 （solute 　 atoms ）及 び 析 出物

（precipitates） が存在 し た場合 に 生 じ る，　 k か らの

変化 量を表わ し て い る。さらに，固溶 Cu 濃度 が低

い こ とか ら，右辺 第 】項 と 2 項 の 和 に つ い て 線形 近

似 が適用 で きる とす る 。

　　　μ。
＋ △μ，。i。 、。 （・ （t））− C

、
＋ C

，
・ω 　 （5）

・
方，式（1）の 静的損失項 PVCy

，。，i、， にっ い て も，式（4）（5）と

同様に考えて次式 の よ うに扱 う。

w
。，。，ie（∂− w

。
・ △  。 （x（り）・ △  （の （6）

w
。

＋ △w
曲 。 （・（’））− C

、
＋ C

，
・ω （7）

こ こ で ，熱時効前（t＝0）に析出物は 存在 しな い の で ，

式（4）（6）の 析 出物 に起因する項 は零 となる 。

　　　　△μ，，、．c．（0）＝＝ O，
△WPFctf’．（0）＝ 0　　 （8）

以 匠の 式に現れ る n 及び Clか ら C7 を t− 0 にお ける

解析時 の フ ィ ッ テ ィ ン グ係数 と し，固溶 Cu 濃 度 x

の 異 な る 4 種類 の 試料 （FC   3−12） の ヒ ス テ シ リス 損

失 の 周波数依存性 を非線形 フ ィ ッ トし た、，求 め た係数

を も と に，熱時効材 （t≠ 0）に っ い て 式（りを用 い て

各時効時 間 で の 実験値 脚 ，ガ を非線形フ ィ ッ トし

て ，各時効 時間 で の M “。tte，　eWth’nanll 。を 決定 し た、、さら

に 熱 時効材 の 導電率 の 実験値 と式（3）一（7）を川 い て ，

△μ瀚 r、，△｝候癩 、及び △th，，c．）△IVprec、を求 めた。こ の よ うに

し て 固溶 ・
析 出状態 の 組織変化 の 影響 を 分離 し，そ

れ らの 時効時間依存性 と影響 度につ い て 検討 した。
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4 結果および考察

4．fFe −Cu 合金 の 諸特性 の Cu 濃度依存性

4．1．／　導電 率

　こ こ で は試料 と して Cu 原子が過飽和固溶 し，析 出

物 の 無 い 状態 の Fe−Cu 合金を用 い た。　 Fig，1 に寃温 で

測定 した 導電率 の Cu 濃度依存性 を示虜 ，導電率 は Cu

濃度 の 増加 とともに線形的に減少 して お り，固溶 Cu

原子 が伝導電子 の 散乱に寄与する こ とを示 して い る。

FCO3 −12 に つ い て ，式（3）に よ る線形 フ ィ ッ トによ り求

めた 2 っ の係数を Tab】e 　2 に ま とめ た。　 FCIO の 導電率

に つ い て も誤差範囲で 同 じ関係式が適用可能 と考えた。

4．／．2 磁気 ヒ ス テ リシ ス 損失

Fig．2 に代表的な磁気 ヒ ス テ リシ ス 曲線を示す。同
一

試料 （FCO3 ）で比較 した場合，励磁 周波数が増加する

と ヒ ス テ リシ ス の 面積 ， 即ち ヒ ス テ リシ ス 損失が増加

した （Fig．2 （1）と（2））。
一一

方，同
一

周波数 （IHz ）で 比

較 し た場 合 ， 固溶 Cu 濃度 が増加する と ヒ ス テ リシ ス

損失は減少 した （Fig．2 （2）と（3））。前者は渦電流損失が

増加 した こ と，後者は 固溶 Cu 原 了濃 度の 増加 により

透磁率 ・導電率が減少 した こ とによ り説 明 で きる。Fig．

3 に 5 種類 の Fe−Cu モ デル 合金 の ヒ ス テ リシ ス 損 失 の

周波数依存性 を示す、FCO3−12 グル
ープ と FCIO で傾

向 が 若干異なる。最初 に FCO3 −12 グル
ー

プにつ い て解

析を行 っ た。式（3）の C2，　C3を Table　2 の 値に 固定し，

9、5

9．0

58
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E
ω

セ
。

ξ
§

琶
o

6500
　　 02 　　 0．4 　　 D6 　　 0B 　 　 IO 　　 12 　　 14

　 　 　 　 　 　 CU　Gontent ．　x 　！　Wi　％

Fig，　l　　Cenductivity　vs　Cu　corltent　for　Fe−Cu　alloys ．

　 　　The 　dotted　line　is　a　linear　fit　to　the　data．

Table　2　

’
Fitting　parameters　for　the　data　shown 　in　Fig．L

　式（1）を用い て 非線形 曲線 フ ィ ッ トし
， C コ，　C，以外 の

6 っ の 係数 を決定 した （Fig．3 の実線お よび Table　3）tt

次に熱時効用試料 FCIO の 係数に つ い て 考える。本来

な ら FCO3−12 グ ル
ー

プ と同じ係数に な る は ずだ が ，

FCIO の ヒ ス テ リシ ス 損失は他 よ り明 らか に 大 き く

（Fjg．3），係数 が異な る と考えられ る。これ は作製 ロ

ッ トが異なる こ とによる結晶粒径 の 違い に起 因する と

考え られ る。実際 FClO の 結晶粒径 は FCO3−12に比 べ

て 小 さい こ とが確認され て お り，粒界 で の 磁壁の ピ ン

止 め が効果的に生 じ損失が増加 した可能性が考え られ

る。こ の 効果は 時効時間に依 存 しな い の で ，式（5），（7）

中の 定数項 C，，C6に 取り込 め る。以 上 の 考察か ら FCIO

に つ い て は，C2，　q を Table　2 の 値に，　 n ，　Cl，　Cs，　C7を

Table　3 の 値に 固 定 した 上 で非線形 フ ィ ッ トを行 い
， 新

たに （毒 C6を求反）た （Table　4）。

2．O

C29493 c3
−2161

　 1、5

s1 ・

蓄 。．5

款
：P　11：
　 一2、0
　

−3000 　　−2000　　−100σ　　　 0　　　　1000 　　 2000　　 3000

　 　 　 　 　 　 Magnet」cfield ，　HIAm
．1

Fig．2　 B−Hcurves 　ofspecimen 　FCO3　arld　FC12．

1000900008OO7GO6005004

，
E
⊇
≧．の
ω
o［
辺の
Φ」
2
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エ

30020000

　　　　 0．2　　　　 0．4　　　　　06 　　　　 0、8　　　　 10

　 　 　 　 　 FrequenGy ，　fiHz

Fig・3　　Hysteresis　loss　vs 　frequency　fbr　Fe−Cu 　alloys ．

　　 　The　solid　1iles　are 　model 　fits　to　the　data．

（U3 ） 293

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japan Society Applied Electromagnetics and Mechanics

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　Applied 　 Eleotromagnetios 　and 　 Meohanios

「1本遵EM 学：会誌　ifol．　／　7，　iVo ．2　（2009）

T乱b皇e3Fitting 　parameters　fbr　specilnen 　FCO3 −12．

O．741Cl2 ．520
c45329 c5

−0525C62686
Cl1729

Table　4　Fitting　parameters　fc）r　specimen 　FCIO ．

C45825 c6414
．2
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Fig．5　 Aging　tirne　dependence　of 　conductivity 　and

　 ca 上culated 　content 　ofCu 　so 】ute 　atoms 　ln　matrix ．
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Fig．4　 Aging　time　dependence　ofhardness 　and 　the

　　process　of　structural　changes 　during　aging ．

42 熱 時効実験

42 ．1 熱時効 に よ る硬度 と組 織の 変化

　Fig．4 に FCIO の ビ ッ カ
ー

ス 硬度 の 熱 時効時問依荏「生

と組 織 変 化プ ロ セ ス の 模 式 図 を示 す 。硬 度 は 時効

30min付近か ら急増 し，約 lkminで 最大値を とっ た後

減少 し た 。
こ の 挙動 は Cu の 析出 に 起因 し て お り， 微

細な bcc−Cu の 析出，9R 構造，允 c 構造 へ の構造変態 と，

粗大化 （析 出物数密度 σ）低下 とサイ ズ の 増加） と関係

する［8−10］。析出物形成および成長 と同時に，マ トリッ

ク ス で は固溶 Cu 原子濃度の 低 下 が 進み，長時間 の 時

効後に は，マ ト リ ッ ク ス 組織は純鉄 に 近 い 状態になる

と考え られ る。純鉄 に対 して Fe−Cu 合金固溶体の 硬度

は大きい こ とか ら，固溶 Cu 原 了
一
は硬化に寄与す る と

言 え る。従 っ て 時効過程 で 固 溶原 子 濃度 が 低下す る と，

Fc−Cu 合金 の 軟化 を引き起 こす 。 しか し ， 実際に は そ

の 寄与は小 さく，熱時効材に 見 られ る硬度変化 の ピー

ク挙動は析出組織 の 変化に律速 され て い る。

4．2．2 導電率の時効時間依存性

Fig．5 に 室 温 で 測定 した FCIo の 導電率 の 時効時間依

存性 を示す。あ わ せ て 純鉄 の 導電 率 レ ベ ル を示 した。

導電率 は ，硬 度 と同様 に時効 30min 付近 か ら急増 し

た が ，ピーク挙動を と らず純鉄 の 導電率 に 漸近 し た。

こ れ は 時効析 出時 の 固溶 Cu 原子濃度 の 減少を反映 し

て い る。厳密に は 析出物 の 形成が導電率に 与 え る影響

も考え る 必 要があ る が［11］，こ こ で は そ の 効果は 小 さ

い として ，各時効時間 で の 固溶 Cu 原子濃度 x （t）を式

（3）お よび Table　2 の係数を用い て算出した （Fig．5 コ 印）。

42 ，3 磁気 ヒ ス テ リシ ス 損失 の 時効時間依存性

　Fig．6に FCIo の 各周波数 の 磁気 ヒ ス テ リシ ス 損失 の

時効時間依存性を示す。周波数 IHz で損失は単調 に増

加 したが，低周波数で は複雑な挙動 を示 し た。Fig．7

に 各時効時 間で の 損失 の 周 波数依存性 を整 理 し た。こ

れ らの測定値に対し，式（1），　Table　2 −4 の 係数，　Fig．5 で

求 めた固溶 Cu 原子 濃度を用 い て 非線形 フ ィ ッ トを行

い ，臨 。rf。，賑 ＿ 。 を求め た （Fig．7 実線）。

　Fig、8 に解析に よ り求 め た静的損失瑣 聡 。齏c
，お よび動

的損失項 殤 脚 。 c
の 時効時間依存腔をま とめた。
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気 ・機械特卜生量 の 間に直接的な相関が なくなる こ とが

あ るの で 注意が必要で ある 。 中性子照射脆化で は ，照

射促進効果 に よ る析出物の 形成 と 同時に，マ トリッ ク

ス 組織が変化す る。熱疲労やク リ
ープなどの 高温環境

下 の 劣化材で も同様 で ある 。 格子欠陥密度が単に増加

す る 材料劣化 （例 え ば 室 温 で の 塑性変形 が 支配的な劣

化） と異な り，複数の組織変化 を伴 う劣化を対象とす

る場 合 ， それ ら各 々 が 磁気 ・機械特性 に与 え る影響を

把握する必 要が あ る。本研究で はそ の
一

っ の 方法を提

示す る こ とが で きた。材料劣化の 非破壊評価法と して

の 磁気応用 を 目指 す Hで，こ の よ うに影響 因子 の 分離

を行 い ，磁気 ・
機 械特性 量 の 相 関機構 を 理 解 して 適切

な特性 量を見出すこ とが重 要に な る と思われ る 。

［61　Y ，Kamada，　D ．　 G ，　Park　S．　Takahashi，　H ．　 K丑（u じhi，　 S．

　 Kobayashi ，　K ．　A エa，　J．　H ，　Hong ，　and 　I．　G ．　Park，’EEE 　Trazas’．

　 Mag1T．43，　pp．2701−2703、2007．

［刀　R，C，α Ilandlcy，　Modem 　Magaetic　Materials，　A 　Wiley−

　　Intemscience　Publication，　New 　York，　p．346，2000．

［8］ A ．Deschamps，　 M 　 Militzer，　 and 　 W ．　 J．　 Pooic ，　 ISV

　 　Jntemational，＞ol．41，ppユ96−205，2001．

L9亅 M ．　 E．　 Fine　 and 　 D ．　 Isheim，　 Scripta轍 ！eκ ，　 Vol．53，

　 pp．113−ll8，2005．

［101加藤 入 門 転位論，裳華房，p．143，　1999．

［11］M ．H，　 Mathon，　 A．　 Balbu，　 F，　 Dunstetter，　 F．　 Maury，　 N ．

　　LQr¢ nzelli，　and 　C．　H．　de　NoVion
，
　J．　Nblci．ルVater．　Vo 】．245，

　 pp．224−237 ，1997，

4 結言

　照射 脆化模擬材 で あ る Fe−Cu モ デ ル 合 金熱時効材 の

動的磁気 ヒ ス テ リシ ス 特性 を測定 し，時効過程 で 生 じ

る固溶 Cu 原子濃 度 の 減少 と析出物形成が磁気特性に

及ぼす影響 につ い て 調 べ た。 ヒ ス テ リシ ス 損失 の 周波

数依存性の 解析 モ デ ル を提案 し，2 つ の 組織変化 が磁

気特 性に 与え る影響を分離 した結果 ， 両者の 効果を考

慮す る必要 が ある こ とが わか っ た。本研究 で 用 い た 玉

法は，マ トリ ソ ク ス の 組織変化 を伴 う他 の 材料劣化材

の 磁気特性 の 解析 に も適用 で きると期待 され る。
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