
高密度エネルギー熱源による材料蒸発現象に関する研究

基盤研究

組織制御研究部

入江宏定寧，塚本　進，浅井義一

平成4年度～平成7年度

要　　約

叢

雲
塁

9
ぢ

霧

雲

£

墓

3
ヒ

醒

落

8
皇

a
萎

器

茎

3
を

2
9
＄

怨

さ

も

＄

2
窃

2

脱

糞

窯

≧

鐘

£

の
叢

z
も

＄

£

ト

　種々のレーザ利用プロセスでは，レーザビームと蒸発粒子及び雰囲気ガスとの多多作用により，レーザ誘

起プラズマが発生し，これがレーザエネルギーを吸収することにより，加工晶質に重大な影響を及ぼす。こ

のため，プラズマ中でのレーザの吸収過程を明らかにすることは，レーザ加工現象を理解する上で重要な課

題である。三二r時に形成されるレーザプラズマは，時間的な変動が非常に激しく解析が困難なため，本研究

では，大きなサイズで安定したプラズマを作製する手法を開発し，これを粥いてレーザの吸収特性とプラズ

マの構造解析を試みた。その結果Arプラズマ中の電子密度及び電子温度の最大値は，広範翻のレーザ出力に

おいて，それぞれ2×1017cm－3，17000～19000Kとほぼ一定な値を示し，プラズマの状態が出力に依存しない

ことが判明した。これに伴って，レーザの吸収係数も，約0．6cm－1と出力に依存せずほぼ一定な値を示した。

この原因を明らかにするため，レーザの吸収が逆制動輻射であると仮定して各温度におけるArプラズマの

吸収係数を計算した結果，吸収係数が16000K付近で最大値1を持つことがわかった。したがって，これ以上の

温度領域ではプラズマ申でのレーザ吸収が急激に低下し，プラズマ温度がある一定鎮で飽和する。レーザ且1

力が増加した場合，出力の増力1】分はプラズマサイズの拡大に費やされる。一方，プラズマ構成ガスの組成は

吸収係数に大きな影響を及ぼす。電離電圧の高いHeの添加は，大山に吸収係数を低下させた。また，加工時

を想定してプラズマ串に金属元素が混入した場合の吸収過程を解析した結果，プラズマによるエネルギ刈吸

収がほぼ気体の電離状態によって支配されることが明らかとなった。

1　緒　　言

　本研究は，当初CO2レーザ等の高エネルギー熱源による

材料蒸発現象の基礎的な解析を蜘勺として開始した。しか

し，研究の進行過程で，レーザ誘起プラズマの発生が，蒸

発現象に大きな影響を及ぼすことが判明した。図！は，純

鉄にCO2レーザを照射したときの材料の蒸発速度を示す

が，雰闘気ガスの種類に依存して蒸発速度が大きく異なる

ことがわかる。これは，ガスの維成によりプラズマの形状

並びに状態が変化し，プラズマ中で吸収されるレーザエネ

ルギーの損失量が異なるためと予想されるが，これを明ら

かにするには，プラズマの構造を詳細に解析する必要があ

る。一方，レーザ溶接をはじめとした他の多くのレーザ利

用プロセスにおいても，プラズマによるレーザの吸収が熱

効率を下げ，加工晶質に重大な影響を及ぼすことが知られ．

ている。例えば，レーザ溶接時に発生したプラズマは，溶

込み深さを極端に減少させる1）・2）。以上の観点から，本研究

ではプラズマ中におけるレーザ光の吸収特性を明らかにす

ることを，研究の主目的とした。

　レーザ光の吸収は，主にプラズマ中の電子密度と電子温

に依存すると言われている。これに関して，種々の分光計

測法を用いたプラズマの解析が試みられてきている餅7）。

しかし，プラズマの状態並びに形状は時間的な変動が非常

に激しく，これらの計測が極めて困難である。このため，

多くの場合，時間的空聞的な平均値が計測されており，レ

ーザ光の吸収特性を知る上で：重要な局所的な計測が行われ

ていないのが現状である。

二二気ガス

He

Ar－40％H　2

Ar－10％卜｛2

Ar

＊現在；環境性能研究部

材料SM50
嵩力　徽W

　0．00　　　tOO　　　2，00　　　3，00　　　4．00

　　　　　　　蒸発速度（mg1S）

図1　各種ガス雰囲気下での材料の蒸発速度

5．00
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　本研究では，アークとレーザの複合化により，大きく安

定したレーザ誘起プラズマを形成する手法を開発し8），こ

れを用いて，レーザ光の吸収特性並びにプラズマの構造解

析を行い，レーザ加工に及ぼすプラズマの役割について検

討を行った9）。

2　実験方法

　レーザ誘起プラズマ中での電子密度及び温度分布を計測

するには，時間的に安定したプラズマを形成する必要があ

る。本研究では，アークとの複合化により安定したプラズ

マが形成できることを見いだした。図3に示すように，水

平方向に点弧したアークの中心に，焦点距離508mmの

ZnSeレンズで集光したCO2レーザを照射する。これと同

暁に，直径10mmのノズルから同軸方向に種々のアシスト

ガスを流す。レーザ出力並びにアシストガス流量を適切な

値に設定すると，レーザ照射により加熱されたアークプラ

ズマの局部が浮力によりアークから上方へと離脱し，下方

へ向かうアシストガスの流れとバランスした位置で安定に

静止する。このようにして形成したプラズマは，アークを

停止しても，レーザを照射する限り安定に維持する事がで

きる。

　上記手法により形成したレーザ誘起プラズマは，大きな

サイズで時間的に十分安定しているため，レーザ光の吸収

特性やプラズマの構造解析が容易に行える。

　プラズマによるレーザの吸収損失は，入射ビームの出力

IGとプラズマ透過後の繊力王1を，絶対値精度5％のパワー

プローブで計測することにより求めた。また得られた結果

から，次式で示される吸収係数αを求めた。

ム＝るexp（一αx） （1）

ここで，xはプラズマ長さである。

　電子密度の計測は，黄昏らにより提案されている赤外学

の連続放射計測から求める方法を用いた10＞川。すなわち，波

アシストガス

レーザ誘起
プラズマ

02レーザ

アークプラズマ　65 m

一｝~フー

プアイバー

レンズ

スリット スリット スリット

センサー
（2μm）

プラズマ

図3　電子密度分布計測法

長が2μmを越える赤外域における連続放射は制動輻射が

支配的となり，連続放射エネルギー一Lλは次式で示される。

婦（・）云働 （2）

　ここで，Ne：電子密度，　A（λ）：波長に依存する定数（波

長2μmでは，A（λ〉＝3．52×10㎜34＞である。（2）式より，赤

外域での放射エネルギーを計測することにより，電子密度

が求められる。図3に計測装置の構成を示す。BK7レンズ

により3倍に拡大されたプラズマ像は，直径0．5mmのス

リット上で結像され，2μmの波長に感度を持ったセンサー

によりこの領域の放射エネルギーが計測される。計測は，

ミラーの高速回転により，水平方向に60点行い，これをア

ーベル変換すると共に，（2＞式から電子密度に換算し，水平

方向の電：子密度分布を求めた。また，このような計測を高

さ方向に十数ライン行い，等電子密度図を求めた。電子温

度は，プラズマが局所熱平衡（LTE）にあると仮定し，電

子密度の計測結果からSahaの方程式を解くことにより求

めた。

電極

銅

図2　安定したレーザ誘起プラズマの発生法

3　結果及び考察

3．1　安定したレーザ誘起プラズマの形成

　アークシールドガス及びアシストガス（流量：15L／min）

にArを用い，図2に示した方法で，収束したレーザビーム

をアークプラズマに照射すると，出力の増加と共に照射部

が臼く発光し，アークが局所的に加熱される様子が観察さ

れた。レーザ出力が1．2kW以上になると，図4（a）に示す

ように，局所的に加熱された部分が浮力によりアークから

分離し，上方へと浮上した。浮．ししたプラズマは，アシス

トガス流とバランスした位置で一旦静止するが（図4

（b）），この位置ではレーザのビーム径が大きく，プラズマ

を維持するのに十分なパワー密度が得られないため，すぐ

に消滅する（図4（c））。プラズマが消滅すると，レーザビ

ームが：再びアークに照射され（図4（a）〉，岡妙な現象（図

4（a＞～（c＞）が周期的に繰り返される。

　一方出力が2。8kW以上になると，パワー密度の増加に

よリプラズマを持続的に維持することが可能となり，図5
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（a） （b）

（c）10mm

一
図4　不安定レーザ誘起プラズマの形成（出力：1。2kW，ア

　　　シストガス：Ar，15　L／min）

（a） （b）

　10mm
一

図5　安定したレーザ誘起プラズマの形成（出力：3．8kW，

　　アシストガス：Ar，20　L／mfn）

（a）に示すように，安定に静止したプラズマが形成された。

一旦このようなプラズマが形成されると，レーザを照射す

る限り，アークを遮断してもプラズマを維持することがで

きる（図5（b））。

　レーザ出力を増加すると，図6に示すように，プラズマ

サイズは次第に増加し，かっその形成位置が上方へと移動

した。出カー定でアシストガス流量を増加した場合もプラ

ズマサイズが増加する傾向を示したが，その形成位置は下

方へと移動した。

　一方，アシストガス組成もプラズマの形成に対して大き

な影響を及ぼす。出力及び総ガス流量一定のもと（4kW，

20L／min）でArにHeを混合すると，少量の添加によりプ

ラズマが不安定となり，He量が30％以上になると，プラズ

マは消滅した。N2ガスを混合した場合，大量の添加により

プラズマが不安定となったが，100％N2ガスのもとでもプ

ラズマを維持することができた。

3．2　レーザ誘起プラズマの吸収特性

　3．1で述べたプラズマは，十分に大きなサイズで時間

的な安定性にも優れているため，吸収特性やプラズマの構

造解析等種々の計測が可能である。そこでまず，パワープ

ローブを用いてレーザ光の吸収特性を評価した。

　アシストガスにArを用い，種々のレーザ出力1。のもと

でプラズマ透過後のレーザエネルギー11を計測し，プラズ

マ中での吸収エネルギー（1。一1、）並びに吸収率（1。一1、）／1。を

求めた。その結果，図7に示すように，透過エネルギー11

が出力に依存せずほぼ一定な値となることがわかった。し

たがって，出力の増加分はそのほとんどがプラズマ中で吸

収されており，吸収率は出力の増加と共に大きくなる。一

方（1）式から求めた吸収係数αは，出力の増加によりプラ

ズマサイズも増加するため，図8に示すように，約0．6cm一ユ

とほぼ一定な値を示した。出カー定のもとでガス流量を変

2．8kW 3．3kW 3．8kW 4．3kW

　10mm

図6　各種レーザ出力下でのプラズマの形態（アシストガス：Ar，15　L／min）
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図9　吸収係数に及ぼすアシストガス流量の影響

化させた場合も，図9に示すように，プラズマが安定に形

成される領域ではほぼ一定な吸収係数が得られた。すなわ

ち，プラズマ中でのレーザの吸収係数は総力及びガス流量

にほとんど依存しない。

　一方，プラズマの組成は吸収係数に大きな影響を及ぼす。

図10は，総ガス流量及びレーザ出カー定のもとで，Ar中に

N2及びHeを混入した場合の吸収係数の変化を示す。　N2ガ

スは，少量の添加により吸収係数を若干低下させる。これ

は，N2がプラズマの熱伝導率を上昇させるためと推察され

る。一方，Heの添加は大幅に吸収係数を減少させる。これ

は，Heの電離電圧がArと比べて大きく，その結果電離度

が低下するためである。

3．3　プラズマの電子密度及び電子温度分布

　3．2で述べたように，レーザの吸収係数は，レーザ出

力及びガス流量に依存しない。これは，プラズマ状態が両

パラメータにより変化しないことを示唆している。そこで，

これを明らかにするため，図3に示した方法でプラズマ中

の電子密度及び電子温度分布を実測した。

　プラズマ中の電子密度分布を水平方向に計測すると，図

Uに示すように，プラズマの中心軸からわずかに離れた領

域でピークが観察された。また，このようなピークは他の

多くの計測位置及び条件のもとでも観察され，いずれの場

合もほぼ岡等なピーク値を示した。図12はArプラズマの

平衡組成図を示す12）が，電子密度は16800Kで2。OX1017

Cm㎜3の最大値を持つ。したがって，本プラズマが局所熱平

衡状態にあると仮定すると，図11で児られたピーク位置で

の電子温度は16800Kであり，これより内側のプラズマ中

心部ではさらに高温状態にあると予想される。また，ピー

クの絶対値が条件・測定位置に関わらずほぼ一定な値を示

したことから，本実験では，ピーク値が2．OX1017　cm㎜3であ

るとしてすべてのデータをこの値で再度較正した。

　以上の計測を，各種レーザ出力のもとでビーム軸方向に

十数ライン行い，得られたデータから等電子密度分布を求
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めた結果を図13に示す。電子密度分布は，出力の増加に伴

い相似的に拡大されるが，いずれの出力においても，プラ

ズマの中心から少し離れた周辺で2．OX！017cm弓の最大値

を持つ領域が認められた。図！4は，図13の結果から局所熱

平衡を仮定して等電子温度：分布を求めた結果を示す。プラ

ズマの中心やや上方で電子温度が最大となる領域が観察さ

れるが，これらはいずれの鋤力においても17000～19000K

の範囲にあり，温度の最大値もレーザ出力にほとんど依存

しない。一方，出カー定のもとでガス流量を変化させた場

合もほほ洞様な傾向が認められ，電子密度及び電子温度の

最大値はほとんど変化しなかった。

　以上の結果より，レーザ出力及びガス流量が異なっても，

最大電子密度及び最大温度がほとんど変化せず，プラズマ

の状態が両パラメータに依存しないことが実験的に確かめ

られた。

0246　r（mm）　　r（mm）　　r（mm）

図13各種レーザ撫力下で形成されたプラズマの等電子密度
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図14　各種レーザ出力下で形成されたプラズマの等電子温度

分布

3．4　プラズマによるレーザの吸収機構とレーザ加工現

　　　　象への影響

　プラズマによるレーザ光の吸収が逆制動輻射であり，プ

ラズマがhω／2π《kBT。の高温弱電離プラズマでかつ電

荷が1であると仮定すると，吸収係数αは以下の式で与え

られる13）。
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・一L22・1・一・9 ﾍ・鰯55×1・一・π〉 （3＞

ここで，h：プランクの定数，（：角周波数，編：ボルツ

マン定数，Te：電子温度である。また，（1＞式より

ヨ・（ム／る）一声砒
（4）

が得られる。ここで，10及びllの実測億から求めた左辺と，

電子密度及び温度の実測簸から（3）式を用いて求めたαの

積分値（右辺〉が一致すれば，レーザの吸収過程が逆制動

輻射であるといえる。本来プラズマの局所におけるレーザ

パワーと吸収係数認からこれらを考察すべきであるが，本

実験で用いたレーザは非常に複雑なパワー密度分布を持っ

ているため，簡易的に中心軸におけるαの分布から右辺を

求め，両辺を比較した。図15（a＞，（b）には，レーザ出力3．8

kW，アシストガス（Ar）流量！5L／minで形成したプラズ

マの，中心における軸方向の電子密度及び温度分布を示す。

また図！5（c）には，これらの結果かち，（3）式を用いて軸方

向の局部における吸収係数αを計算した結果を示す。園

15（c）から求めた右辺とi潤条件における1。，11の実測値から

求めた左辺は，約10％の精度で一致した。このため，レー

ザ光の吸収が逆制動輻射であるとして，考察を進める。

　國16には，図！2で示したArプラズマの平衡組成図から，

（3）式を用いて各温度における吸収係数を求めた結果を示

す。吸収係数は，16200Kで最大値を持ち，これ以上の温度：

で急激に低下する。このため，16200K以上の温度ではレー

ザ光の吸収が小さくなり，プラズマの最高温度はある一定

値で飽和する。プラズマの状態がレーザ出力及びガス流量

に依存しタかったのはこのためである。また，プラズマ中

心の温度が飽和値に達すると，余分なエネルギーはプラズ

マの拡大に消費され，その結果出力の増加と共にプラズマ

サイズが大きくなる。

　一方，レーザ加工時に形成されるプラズマ中では，電離

電圧の低い金属蒸気が含有されているため，これが吸収過

程に影響を及ぼすことが予想される。そこで，プラズマ中

に金属粒子が混入した場合の吸収過程について考察を行う。

図17には，レーザ溶接時のプラズマの挙動を模試的に示す。

よく知られているように，レーザ照射位置では蒸発に伴う

反跳力により細長いビーム孔が形成され，この内部では金

属元素濃度の高いプラズマが形成されていると予想される。

当然のことながら，この位置でレーザはプラズマに吸収さ

れ材料に到達するエネルギーを低下させるが，同時に高温

状態にあるプラズマがビーム孔側壁を加熱する。したがっ

て，この位置で形成されたプラズマによるエネルギー損失

は比較的小さいと推定できる。一方素材表面より上部で形

成されたプラズマは，レーザ光の吸収により熱効率を大幅
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図16　Arプラズマの吸収係数（計算値）
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に低下させる。そこで，この位置で形成されたプラズマを

対象として考察を進める。

　Ar雰囲気下で純鉄にレーザビームを照射し，このとき

に形成したプラズマ中のFe及びArの励起原子並びにイ

オンスペクトルを解析した結果，表磁から離れるにしたが

い，Feイオンに比べ，　Arイオンが大量に検出される傾向が

認められた。したがって，この位置では多くの気体が電離

した状態にある。また，表面から上部で形成されたプラズ

マ内では，蒸発粒子と比べ気体粒子の数が圧倒的に多いと

予想される。そこで，Ar中にFeが10at％含有したとし

て，数値解析プログラムADEPを用いて14）継成図を計算し

た。その結果を図18に示す。また図18のデータを用いて，

（3＞式より吸収係数を求めた結果を図19に示す。電離電圧の

低いFeは比較的低温で電離を始めるため，これに伴って

9000K付近で吸収係数のなだらかなピークが認められる。

さらに高温領域になると，Arの電離が始まり，図16と同様

に16000K付近でこれに伴う吸収係数の大きなピークが存

在する。醐者を比較すると，Ar電離による吸収係数のピー

クが圧倒的に大きく，したがってレーザ加工時におけるレ

ーザ吸収，及びこれに伴って生じる加工品質の変化は，主

に気体の電離状態によって支配されるといえる。また，材

料表面上で長さ5mmのArプラズマが形成されたとして，

本研究で実測した吸収係数の儀からレーザエネルギーの吸

収損失を求めると，約26％となった。

　以上，本研究ではレーザ加工現象を対象として，レーザ

誘起プラズマの構造解析とこれによるレーザ吸収特性を明

らかにした。また本研究の過程で言いだされた高温で安定

なレーザ誘起熱プラズマは，無電極で自由空晶に形成する
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ことができ，今後これを利用した雰平衡材料合成プロセス

を開発する予定である。
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図18Ar－10at％Feの平衡組成図
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　本研究では，大きく安定したレーザ誘起プラズマを作製

し，これを用いてプラズマの構造：解析と，レーザの吸収特

性を調べた。得られた結果を要約すると，以下の通りであ

る。

（1）アークプラズマの中心に収束したレーザビームを

　　照射し，同軸方向に適切な流量のアシストガスを流

　　すことにより，大きなサイズで安定したレーザ誘起

　　プラズマを形成することができた。

（2）Arガス雰囲気で形成したレーザ誘起プラズマの吸

　　収係数は，レーザ出力及びアシストガス流量に依存

　　せずほぼ一定な値（α≒0．6cm－1）となった。

（3）Arプラズマの吸収係数は，電子密度が増大する

　　16000K付近で極大値を持つ。このため，これ以上の温

　　度ではレーザ光の吸収が低下し，プラズマの温度が

　　飽和する。したがって，レーザパワー及びアシスト

　　ガス流量の増加はプラズマの状態に大きな変化を与

　　えず，プラズマのサイズを拡大するのみである。

（4）ArプラズマにN2を混合した場合，1吸収係．数が若干

　　低下した。これはN2の添加によりプラズマの熱伝導

　　度が増加したためと考えられる。

（5）ArプラズマにHeを混合した場合，　He量の増加に

　　伴って吸収係数が大幅にシ戎少した。これはHeの電離

　　電圧が大きいためである。

（6）レーザ誘起プラズマの吸収係数は，素材によらず，

　　雰囲気ガスの組成でほぼ決定されると推察できる。
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レーザースペックル法による材料高温部の局部ひずみのその場計測と

欠陥検出に関する研究

基盤研究

組織制御研究部

村松由樹，黒田聖治

平成5年度～平成7年度

要　　約

　非接触かつ高い応答性でひずみを測定することのできるレーザースペックル法を局部加熱を施した材料の

高温部の動的ひずみのその場測定に適粥した。そして，！000℃以上の高温を含む加熱・冷却の広い範匪iに渡

ってひずみを測定することが可能となった。その際，測定精度に影響をおよぼす諸因子について検討した。

続いて，その応用として冷却途上の材料の相変態による膨張の写糊を試み，本方法を用いることにより，枳

変態の検幽も十分可能であることを確認した。また，その際の試験片自身の拘束によるひずみの異方性や変

態途上の膨張量に関して無応力下の実験との相違など興味ある結果が得られた。これらの結果は材料の高温

から室温にいたる広範囲で発生する欠陥に関する有益な情報をもたらすものと期待される。・

1　緒　　言

　溶接部のような急熱・急冷を受ける欄所の動的ひずみを

正確に測定することは欠陥防止など構造物の信頼性向上の

点で極めて重要である。これまでの研究でレーザースペッ

クル法を溶接部の動的ひずみのその場測定に適用するため

の検討を行い，本方法は基本的に溶接部のひずみのその場

測定に適用可能であることを確かめた。

　しかし熱源がひずみ測定個所からある距離以内にあると

きに測定が不可能になる範國が存在したこと1）など問題点

も残されていた。これは基本的には物体の変形前後にサン

プリングした二つのスペックル・パターンの枳関が低下す

ることによる。この付近での相関低下の原閃は種々考えら

れるものの，本研究前は熱源近傍での速いひずみ速度にサ

ンプリングが追随できないことが最も可能性が高いと見な

し，サンプリング速度を速くできればこのひずみ測定不可

能籍囲は縮小あるいは消滅するであろうと考えた。そこで

本報告では測定装置の改善によって上記のひずみ測定不可

能範囲を解消することにまず主眼を罷き，さらに得られた

ひずみの挙動の妥当性について考察を加えた。

　続いて本研究ではレーザースペックル法によるひずみ測

定の応用の一環として局部加熱部の相変態の検出を取り上

げた。溶接のような局部加熱の際に生じる相変態の時期や

変態途上の膨張量を知ることは，残留応力やそれにともな

う欠陥発生に関与する情報を得ることでもある。相変態を

考慮した数値計算はこれまでも例2）が見られるが，これら

計算結果の確認や，逆に数値計算：のための基礎データを得

るためにも実施工における相変態に関する情報の検出が望

まれる。

　そこで本研究ではまずSUS304銅の薄板を主体にティグ

による線状加熱を行い，それによるひずみ挙動の検出を試

み，次に9％Ni鋼と軟鋼の薄板を用い，冷却途上における

相変態検出の可能性を検討した。

　その結果，加熱・冷却の広い範囲に渡って高い相関で連

続的なひずみ曲線が得られた。さらに連続写真との併用に

より定性的かつ定量的な検証も行って本方法の有用性を確

認した。さらに，レーザースペックル法は冷却途上の相変

態時のひずみ検出の問題にも有用であることを確かめた。

2　レーザースペックル法の基本原理

　レーザースペックルを用いたひずみ測定法（スペックル

相関法）は山口によって開発された方法で，物体の表面ひ

ずみを非接触で高精度に測定することができる3）。本方法

は物体表面の測定点に照射されたレーザービームの乱反射

による相：亙干渉によって観察面上に生じるスペックル（斑

紋）のパターンが物体の変形に伴って変化することを利用

するものである。ひずみはスペックル・パターンのずれと

測定機器の光学的な配置から算lillすることができる。ひず

みの算出式等に関しては参考文献を参照されたい。

　パターンのずれは物体の変形前後に測定されたノぐターン

の二つの光の強度分布の相互相関関数を1牽｛算し，その相関

関数のピーク値の位践より求めることができる。その際，

ピーク値がある程度以上の値（両者が同一であれば値は1，0

となる〉であることが精度よく測定するために必要である。

著者等がこれまでに行った実験条件ではこの値は約0．6で

あった。
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　図1にスペックル・パターンの例を示す。例えば図で細

長い矩形を描いた位置にリニア・イメージセンサーを置け

ば，その線に沿った光の強度分布が得られる。また図2に

測定原理ならびに実験の概略を示す。イメージ・センサー

を左右二個用いているのは被測定物の剛体変位を打ち消す

ためである3）。図の右上の波形が物体の変形前後に得られ

た光の強度分布の波形であり，右下が相互相関関数のグラ

フである。二つのセンサーによる波形から得られた二つの

ピークそれぞれの位置すなわち“ずれ”A。（θo＞とA。（一

命）　からひずみを二三することができる。

り〉レ

敏

ヤ

｝；

節

↑

スペックル・パターン

図1　スペックル・パターン

甥「

3　実験方法

3．1　スペックル・パターンの測定とひずみの算出

　試験片の局部加熱には図2のように表面にティグアーク

を移動させて線状熱源を置いた。そして裏面の所定の位置

にレーザービームを板面に垂直に照射しこの点に対して対

称に設置したイメージ・センサー上でのスペックル・パタ

ーンの変化を連続的に検出することによりひずみ測定を行

った。また，被測定面上のレーザーのスポット径は2．5mm

である。裏面にレーザーを照射したのは，アーク光，シー

ルドガスや対流による雰囲気の擾乱を避けるためである。

また，レーザーにはArイオンレーザーを用いた。

　測定には左右のセンサー（2048素子〉それぞれの中央1000

素子を使用した。一回の実験の取込み画面数は256麟面であ

る。なお，リニア・イメージセンサーの素子の並びの方向

がひずみの測定方向に相当する。

　相互相関関数の計算に当たっては，まず基準画面を最初

の顧面に固定して順次それ以降の画面との聞の相関関数を

計算する。そして左右いずれかの波形の相関ピーク値があ

る値（本研究では先にのべた0．6を採用した）以下になると

基準口振を直前の丁丁に切り替えて，以後同様の計算を続

行するという方法をとった。

　レーザースペックル法の適用性の研究では一部を除いて

ひずみの騨出

△Ax　襯Ax（θo）一Ax（一θo）鷹一2Lotanθo－2azsinθo

ε．濫一△Ax／2し。tanθ・一（Gosθ・／L・）・a・

。●●●’。
i1）

曾　●　●　’　曹　o　（2）

センサ①

ひずみの解像度

△ε謹P12Lotanθo
　　　　詞トP
p：センサの素子の間隔

Ax一θ0

8

A

センサ②

B

A

熱源 P一試験片

①×

Lo　θ。iθo　L。

圏レーザー

データ・ロガー一

壷

コンピュータ

ひずみ

①②：リニア・イメージ・センサ

’Ax〈θ。1

A：変形後
B　変形前

↓

tO
Ax鵠；o零P棚

迎
懸0．5
臨
瞥

0

O　　　　　　　lo

ずれ　（」）

相互相関関数

図2　測定原理および実験概要
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加熱は大気中で行ったが，相変態の検：紐：燦験で1ま加熱はす

べて真空チャンバー内でいったん其空に排気してから！気

圧にArガスを充壌して実施した。これは大気中で加熱を

・すると裏爾でミルスケールの生成・剥落などの不都合が生

じる場合があったためである。レーザーの照射および測定

はチャンバー下部に設置した窓を通して行った。その際，

熱源移動速度と電流値を数段階変化させて熱量を変え，単

位cm当たりの発熱彙（熱効率はLOとし，この熱量を入熱

量とした〉で結果を整理した。

　サンプリング聞隔は熱源と測定点の位遣関係によって変

化させる必要があり，8ミリ秒～2ほ秒とした。

3．2　供試材および試験片寸法・形状

　供試材としてはレーザースペックル法の適用性の研究に

ついてはSUS304鋼のみ，相変態検出の研究については，

それに加えて9％Ni鋼および軟鋼（SM50鋼）を用いた。

それらの化学成分を表1に示す。

　図3に試験片形状・寸1去を示す。いずれも板1享は4mmで

ある。実験に際しては試験片の四隅をクランプで軽く止め，

試験片の振動を防止した。図中の太矢印はカ；i熱方向と長さ

を示している。図の○印が裏面でレーザーを照射した位概

である。なお，本研究ではX，Y方向はそれぞれ図中に示

すように加熱線と直角方向および加熱線方向とした。

表1　供試材料の化学成分

C Sl Mn P S Cr Mo M A1 Cu Nb v
9ZNi 0．05 0．24 0．56 〈0．005 0．0003 0，021 0，004 9．58 ㎜ 0，014 ㎜ ㎜

SM50 0．1護 0．32 L32 0，018 0，007 一 ㎜ ｝ ㎜ ｝ 一 0，003

SUS304 0．06 0．48 1．51 0，027 0，006 18．！6 一 8．48 … 　 一 …

（藁本測定用試験片）

　　スリット形試験片1

8
㏄

GTA

Y

L、

§

↓

一120一一一→・

（相変態検出用試験片）

　　　スリット形試験片

短罷形試験片

一60一
τA

oq

o寸

一一一一一一噸20一

短冊形試験片

婁

＿一一一一扮〇一

100一一一一一伽

一一60一　　タ

o母

接

1卑

18

仮付溶接

スリット形試験片2

11

↑

↑

タブ板

↑

9

（mm）

一60一

三熱鑑

3携3～8，28　kJ／c田　　（熱効率ロ1．0）

闇流　：　68～鷹20Amp

速度：80～捻Omm／min

供試材　（板摩4mm）

SじS304
9％N呈鋼
軟翻（SM50鋼）

レーザー

アルゴン・イオン　レーザー

O：レーザー照尉位置
　　（2．5mmφ，獲薇1）

突合わせ形試験片

図3　試験片形状、寸法
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　研究を通じて主として用いたのはスリット形と称される

試験片である。このタイプの試験片では溶接部に対する加

熱線方向およびそれと直角方向の拘束がはっきりと異なる。

次に短冊形の試験片は拘束が緩く測定方向による差が少な

いと見られる。突合わせ形の試験片は両者の中間的な拘束

状態のもので，変態検出の実験にのみ（9％N｛鋼）用い

た。

　また，これらとは別に9％Ni鋼および軟鋼については

小型芋棒試験片（3．6mmφ，13．2mm長）を用いてフォー

マスターで変態途上の温度一熱膨張曲線を測定し，線状加

熱の場合と比較した。なお，本研究では便宜的に図4に示

すようにひずみ曲線における極小と極大の間のひずみ量の

変化を変態途上の膨張量とした。

　温度の測定はCA熱電対により行ったが，ひずみ測定と

は溺途実施した場合とひずみ測定位置をはさんで両側に熱

電対をとりつけ二つの熱サイクルの平均をとった場合とが

ある。

A：変態途上の膨彊慧

変懇朗始

∠

A

歪200

翁800
）

騨　400

〔》

SUS304、　スリット形1

」←＼熱源：灘定位麗直上

0．03

b

0

一〇．03

一〇．05

　　1．0
翠（

撫…

議

　　0

0　25 120 240 360 480

Y

X

0　25 120 240 360 480

　　　　　ひずみ

図4　変態途上の膨張量の定義

3．3　連続写真撮影

　レーザースペックル法による測定結果を定量的に検証す

るため同一条件での加熱時に試験片裏面から連続写真撮影

を行った。試験片にはあらかじめ，X・Y両方向に1mm

毎に等問隔にケガキ線を入れておき，撮影されたフィルム

をスライドプロジェクターで拡大投影してケガキ線の間隔

変化を測定してひずみに換箕した。その他，検証には有限

要素法（FEM）による数値計算も行った。

4　レーザースペックル法の局部加熱部のひずみ測定

への適用の結果

4．1　レーザースペックル法による測定結果

　図5にレーザースペックル法によるスリット形試験片の

X，Y方向の実測結果と熱サイクルを示す。横軸は加熱開

始（熱源移動開始）からの時間であり，25秒が熱源が測定

0　25 歪20　　　　　　　　　240　　　　　　　　　360

熱源移動開始からの経過時間（秒）

図5　ひずみ測定結果および熱サイクル

480

点直上に達した時点である。熱源が測定点近傍にあるとき

はサンプリング間隔は8ミリ秒，そして通過してしばらく

時問が経過して後は2．1秒とし，この範囲で間隔を順次変化

させた。また図5下部は相関ピーク値の変化を示している。

図より，レーザースペックル法により1000℃以上の高温で

もひずみを検出できていることがわかる。

　XおよびY方向のひずみ挙動は試験片の拘束と測定位置

浩1辺の温度による変形のし易さに依存している。スリット

形（または突合わせ形）の場合，拘束はY方向の方が厳し

く，冷却が少し進行すると力学的には両端固定棒の様相を

呈し，早い時期に兇かけ上その方向へのひずみ変化は停滞

する。X方向についてはY方向より拘束は緩く収縮ひずみ

はかなり後まで徐々に増大する。しかし，熱源通過直後に

は急激な圧縮ひずみの増大が見られる。この原因について

は後述する。

4．2　適正なサンプりング速度とひずみ測定不可能範囲

　　　　の解消

　サンプリング問隔を長くすると，熱源が測定点を通過す

る前後に相互相関関数のピーク値の落ち込みが生じ，得ら

れたひずみの信頼性がなくなる。そのときの限界の相関ピ

ーク値はおおむね0．6であった。
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　本研究の加熱条件では種々の長さのサンプリング間隔に

よって測定した結果，間隔が8ミリ秒であれば熱源が測定

点上を通過する時点でもスペックル・パターンの変化に完

全に追随できることがわかった。すなわち，すべての範囲

で相関ピーク値が0．6以上となる（図5参照）。

4．3　連続写真との比較

　次にレーザースペックル法による実測で得られたX，Y

方向のひずみ曲線を連続写真による結果と比較して函6お

よび図7に示す。図は加熱開始（熱源の移動開始と同時〉

から480秒経過するまでのひずみ曲線である。また図中の○

印は連続写真の結果から得たひずみである。写真から得ら

れた結果はバラつきはあるもののレーザースペックル法で

得られたひずみ曲線と比較するとX，Y両方向とも全体と

してほぼ合っていると見なしてよい。ただX方向で熱源が

測定点直上付近にあるときに写真ではやや＋側にひずみが

生じている。

0．02

0

価．0．02

一〇．04

一〇，06

0．03

o

スリット形1、　X一方向

ゆ
茜

㎡ 一． スペックル
⑩ 　　　　1

O 遼続写翼

Q　．

O　O O　　　　　O o o

αP
厳》o o o　o o　o ◎　o

o o O　O o O

0 Q　　　　　　O

OQO駁◎qD

㎜⑩Q

0　25 120　　　　　　　　　　240　　　　　　　　　　360

　熱源移動開始からの経過時間（秒）

図6　測定結果の検証（X方向）

スリット形1、　Y一方向

一〇．01

　0　25

露80

＿　　スペックル
@　　1
O　　遼続写爽

O o

⑩の
Q

o

o　o
o O　O o

120　　　　　　　　　　240　　　　　　　　　　360

熱源移動政始からの経過時間　　（秒）

図7　測定結果の検証（Y方向）

再80

4．4　熱源が測定点に接近したときの現象

4．4。1　基準画面の更新

　すでに述べたようにレーザースペックル法では基準下面

に対するスペックル・パターンのずれからひずみを算養す

るのであるが，相関ピーク値があらかじめ設定した値を下

i朔つた時点で直前の醐面を改めて基準画面とする。また，

イメージ・センサーの素子の1｝封隔や試験片とセンサーの距

離など光学的な配撮によって決まるひずみの解像度∠ε

が存在する3）。したがって，ひずみがこの解像度に達しない

内に基準画爾が更新され，しかもこれが頻繁に生じると実

際より小さいひずみしか検出されない可能性がある。具体

的には基準繭面更新闘1羅をt，とすれば検出可能な最低ひず

み速度はεm〔。篇∠ε／t，となる。本実験の条件下ではひずみ

の解像度は12．5x10－6であり，サンプリング聞隔は熱源が測

定点近傍にあるときはt評サンプリング間隔（t、，8ミリ

秒）となるのでεmi。罵L56x！0『3／秒となる。これは熱源が測

定点直上を通過する時点の連続写真によるデータの平均的

なひずみ速度よりも大きくなっており，現実のひずみのか

なりの部分が測定されなかった可能性もある。

　熱源が測定点直上にさしかかったときは，ひずみ以外に

も板厚方向の面外膨張や酸化皮膜の形成などがスペック

ル・パターンを変化させ，その結果基準画顧の更新が高い

頻度で必要になることが可能性として考えられる。もちろ

んサンプリング間隔が長いと大きなひずみ増分も基準画賑

更新の主要な原國となる。

　したがって特にX方向の場合，スペックル法による結果

だけでは熱源が測定点付近にあるときのひずみ増分が小さ

いのは，

　①実際にわずかなひずみしか生じないのか

　②上に述べた理由で見かけ上わずかなひずみにとどまっ

ているのか

現時点では未解決である。酸化皮膜による着色の影響に関

しては後述する。

4．4．2　冷却時の収縮ひずみについて

　図6に児られるようにX方向では熱源が測定点を通過し

てすぐにかなり大きな収縮ひずみが生じている。1ヌi中に示

した連続写真による測定でも定量的にほぼ同じ結果が得ら

れておりレーザースペックル法による測定は正しいと考え

られる。また，後に述べる計算でも岡じ時期に大きな収縮

ひずみを生じている。通過藏後から約15秒閣に温度変化

は600℃あり，そのあいだ測定個所が海砂」i又黙するとすれば

ひずみ量は約Q．01となるが，実際は0．04近くの収縮ひずみ

を生じている。

　なぜこのように大きな収縮ひずみが生じるかを考えると，

本実験では試験片の中央に熱源を置いているので，まず加

熱部周辺の温度上昇による膨張が岡囲の拘束により抑えら

れ，高温により変形抵抗の低下した加熱部に向かい，この

加熱都を中心線に向かって押すためと考えられる。実際，
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収縮の大きな部分は早い時期に生じており熱が広い範囲に

拡散した後ではひずみはゆるやかな増加に転じている。熱

源通過時の裏面の板厚方向の面外膨張の原國もこのことに

よると思われる。

　図8はここまで述べたスリット形試験片におけるひずみ

曲線（X方向）と短冊形試験片のひずみ曲線を比較（X，

Y方向）したもので，熱源が測定点直上を通過した以降を

示した。短冊形試験片では両側面にタブ板をつけて板幅（20

mm）全長に渡って加熱を行っている。図に明らかなように

短｛ll｝形試験片の方がかなり収縮ひずみは小さく，またX，

Y方向による定性的および定量的な差もほとんどない。こ

れは短冊形の場合は周囲の掬束が小さく，温度上昇による

膨張が板を自由膨張・収縮をさせる方向に働くためである。

4．4．3　酸化皮膜による影響

　次に高温による酸化皮膜の形成が浪11定に与える影響を調

べるために，大気中および真空チャンバー内でAr雰囲気

中で行ったスリット形試験片の実験結果を比較した。これ

により同一加熱条件で酸化皮膜の形成の有無による影響を

調べることができる。図9はX方向の結果である。最終的
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図10　基準画面の更新に要する時間

0

370

一〇．03

一〇．05

N一・、．『

短冊形試験片｛f20x20缶α⇒一X方向

短冊形試験片（歪20×20mm｝一Y方向

スリット形試験片1－X方向

0　　　　　　　　100　　　　　　　200　　　　　　　300　　　　　　　400

　　　　　熱源が測定位齪を通過してからの経過時間（秒）．

　　図8　スリット形および短冊試験片の比較

500

な収縮ひずみ量にやや差があるが本質的にひずみ挙動の差

異は見られない。図！0は熱源移動開始からの経過時聞と一

回の基準画面の更新に要する時間の関係を両対数グラフで

示したものである。熱源が測定点に接近すると極めて・短時

間で画面が更新されていることがわかるが，その状態はチ

ャンバー内外の実験で同一とみなすことができる。すなわ

ち，酸化皮膜の形成によってはまったく影響されていない。

したがって，酸化皮膜は測定に下してレーザー光の反射能

を低下させる以外の影響はおよぼさないと結論される。

SUS304、　スリット形2（60x120mm）

5　相変態途上のひずみ検出に関する結果
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図9　酸化皮膜の有無とひずみ曲線

100

5．1　9％Ni鋼における相変態の検出

　図llに9％Ni鋼の各試験片でのひずみ曲線と熱サイク

ルの例を示す。熱サイクルには上図（スリット形の場合）

の矢印で示したように変態時の潜熱の放出による冷却曲線

の膨らみが見られる。そしてそれと時期を1司じくしてX方

向のひずみ曲線にも収縮→膨張の反転が兄られる。変態

の無いSUS304のX方向のひずみ曲線にはこのような反転

は児られない。これらのことよリレーザースペックル法に

よって相変態途上の膨張を検出できたと判断される。中，

下図は短冊形および突合わせ形試験片の場合である。

　X方向のひずみに関してはどのタイプの試験片において

も収縮→膨張の傾向は比較的はっきりとしている。しか

し，Y方向については試験片のタイプによって傾向が異な

っている。すなわち，スリット形および突合わせ形試験片

ではY方向では曲線の様子から変態の影響を受けているこ

とは判別できるが，はっきりとした収縮→膨張の傾向は

晃られない。これに対して短冊形試験片においてはY方向

もX方向とまったく傾向が変わらない。短看汗形では拘束が

小さいため両方向ともいわばフリーに近い変形が可能であ

るためこのような傾向が得られたものである。スリット形

および突合わせ形試験片ではX方向では比較的自由に膨

張・収縮ができるがY方向に関してはある程度温度が低下

すると両端固定棒に近い拘束状態となり，9％Ni鋼の変
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図11　9％Ni鋼の相変途上のひずみ曲線

100

翁

）

魍

態温度が低いことと併せて典型的な相変態のひずみ曲線の

形態を示し難くなるものと考えられる。

　図12に図11と綱サイズの試験片で行ったSUS304鋼のひ

ずみ曲線を示す。これと9％N｛鋼のひずみ挙動を併せて

考えると，9％Ni鋼のスリット形試験片ではY三揃の変

態時のひずみがこのような傾1角を示すのは，変態発生の時

期に関係していることが確かめられる。図12中に区聞1お

よび2と記したのは，それぞれひずみ測定位置がY方向で

も高温のため比較的臼由に変形できる範囲と，冷却が進み

Y方向には変形し難くなった以降を示している。9％Ni

鋼の場合，狗束のためY方向に変形し難くなって以後すな

わちこの区間2に相当する範囲で変態を生じているようで

ある。

5．2　軟鋼における変態途上のひずみ曲線

　同様にして軟銅のスリット形および短冊形試験片の同じ

加熱条件におけるひずみ曲線および熱サイクルを図13に示

す。スリット形試験片では9％Ni鋼と異なりX，　Yいずれ

0
0

50　　　　　雀00　　　　　150　　　　　200　　　　　250　　　　 300

　　　熱源移動開始からの経過賄間（秒）

図12　SUS304鋼のひずみ曲線

の方向に関しても収縮→膨張の傾向が比較的はっきりと

している。軟鋼では変態温度が高いため先に述べた区間1

で変態が生じ，Y方向の拘束がいまだ小さいためと考えら

れる。

　凝滞形試験片では拘束が極めて小さいために得られたひ

ずみ曲線の傾向は基本的に9％Ni鋼の場合と嗣じであり，

X方陶とY方向とでまったく傾向が変わらない。

5．3　入熱量と変態途上のひずみの関係

　図11で各試験片のX方向のひずみ曲線を比較すると，曲

線の傾向は間じであるものの変態時の膨張ひずみ量にかな

り差が晃られ，スリット形試験片の場合が大きい。

　図14に9％Ni鋼のスリット形試験片について温度と変

態途上のひずみの関係を各入熱毎に示す。図を見てわかる

ように三熱の増加とともに変態時の膨張量も増加していく

ことである。しかし春日井等のCCT図に関する研：究によ

れば，無応力下の小型試験片ではマルチンサイト変態によ

る変態膨張量は冷却時艮ljによらずほぼ一定となっている。

この違いの原國は，変態膨張による変形抵抗の低下と，ス

リット形試験片において試験片の拘束により測定位覆でX

方向にすでに発生していた過渡的引張り応力による異常延

性によるものである。入熱量とともに膨張ひずみも増加し

ているのは本実験の範囲内では入熱量が増加すると過渡的

な応力も大きくなっているためと思われる。

　次に図15に軟鋼のスリット形試験片について同様の図を

示す。入熱の増加と変態暁の膨張量のあいだには特に目立

った傾向は兇られない。この場合，変態温度が高く，変態
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時には過渡的引張り応力の発生はまだ殆どないことによる

ものと考えられる。

　これを裏付けるために，フォーマスターにより変態時の

膨張の測定を行った。用いた熱サイクルはそれぞれ入熱量

の内で最大，最小およびその中問に相当する温度曲線であ

る。これにより完全に無応力下で同じ熱サイクルを与えら

れた場合，材料がどのような変態途上の膨張量を示すかを

知ることができる。

　その結果，9％Ni鋼の場合，短冊形試験片とフォーマス

ターによる変態途上の膨張量はいずれも入熱量によってあ

まり変化していないが，スリット形試験片では入熱量が増

加するとフォーマスターによる結果よりもはるかに膨張量

は大きくなっていることがわかった。軟鋼の場合はいずれ

の試験片，下熱でもフォーマスターの結果とあまり変わら

なかった。

　函16は9％Ni鋼についてこれまでの結果をまとめて入

熱量と変態途上の膨張量の関係を示したものである。図に

は短冊形試験片のY方向の場合もプロットしてある。スリ

ット形・X方向の場合のみ入熱量の増加とともに変態途上

の膨張量が約0。6％→L4％と大きく増加している。突合わ

せ形試験片の場合は短冊形やフォーマスターの結果よりや

や大きい。しかし，スリット形と比較すると他はすべて入

熱量によらず一定のレベルの膨張量と児なすことができる。

なお，図には軟鋼（SM50鋼）のスリット形・X方向の買食

も併記した（悶悶）。この場合はミクロ組織も9％Ni鋼と

は異なり，変態膨張量そのものが小さく，しかも入熱量と

のあいだに特に関係は見られない。

　なお，9％Ni鋼ではミクロ組織はいずれの入熱量でも

ほぼ100％近くマルチンサイトであった。軟鋼ではひずみ測

定位置でのミクロ組織は主としてフェライトとべ一ナイト

の混合組織であるが，割合は入熱量によって異なる。
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6　有限要素法による解析

6．1　レーザースペックル法の適用性に関連した数値計算

　有限要素法（FEM）による熱弾塑性解析は主として定性

的な傾向を確認するために行った。

　温度分布はあらかじめ実験と同じ加熱粂件のもとで差分

法で計算し，FEMは平面応力状態を仮定して行った。計算

に用いた力学的溶融温度は850℃，熱効率は0．6である。そ

の他の物理定数やその温度依存性は一般的な値を用い，特

にこの計箪のために測定は行っていない。測定が見かけの

ひずみを検繊していることに合わせて計算におけるひずみ

も特定の二節点間の距離の変化より求めたが，その販離は

X方向では2．5mm，　Y方向では4mlnである。

　図17は図5に対応した熱サイクルとひずみ曲線の計算結

果である。両方陶ともかなり良く実測と定性的に合ってい

る。また，定量的にも比較的実測に近い。計算は2次元解

析であり，裏面の板厚方向の膨張など測定に影響をおよぼ

しそうな因子が入っていないこと，ならびに適当な材料定

数や熱効率などを用いているので完全には定量的な一致に

至らなかったものと考えられる。

6．2　相変態を考慮した数値計算

　相変態を含むひずみの計算を行う場合には，SUS304鋼

のように変態のない材料のスリット形について得られたひ

ずみ曲線をひとつの比較対象として，それに変態がしかる

べき時点で生じた場合を想定した。したがって物理定数お

よびその温度依存性はすべてSUS304のものを用いた。変

態を生じるのは加熱時に750℃を越えた要素とした。また変

態ひずみ量は9％Ni鋼の場合は0．75％とし，これらの要

素が冷却時に350～300℃の範囲にある間に線形に与えた。

軟鋼の場合は9％Nl鋼と岡様に変態ひずみ量は0．5％，変

態温度範翻は600～500℃とした。また変態膨張は等方的な

ものとし，変態超塑性に対応した取り扱いはしていない。

　熱量は実験の100A，100mm／rninに相当する値（熱効率

η＝0．6）を基準（LO＞とし，それに対して0．65～1．5倍の

値を用い，熱源移動速度は一定とした。その他，FEMに関

する処理は前項と同様である。

　図18は9％Ni鋼に相当する変態が生じた場合の各試験

片の計算結果である。実測結果と試験片の種類，ひずみの

方陶などによってはっきりとした変態時の膨張を示すか否

かの点で傾向は良く一致している。

　図！9は軟鋼に相当する変態が生じた場合のスリット形お

よび短冊形試験片の計算結果である。この場合も9％Ni

鋼と同様に実測と傾向は合っている。

　9％Ni鋼に枳喫する変態を入れた計算でもスリット形

試験片においては実測ほど顕著ではないものの入熱量が増

加すると変態途上のX方向の膨張量も増加する結果が得ら

れた。
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図19変態温度が高い場合のひずみ曲線（計算）
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本研究で得られた結果を要約すると以下のようになる。

（1）レーザースペックル法により，熱源移動開始時より

　　試験片の冷却後まで広範囲に渡って1000℃以上の高

　　温域を含む溶接部のひずみを測定することができた。

（2）本研究の実験条件ではサンプリング聞隔は最小8ミ

　　リ秒ですべての範囲のスペックルパターンの変化に

　　追随できることがわかった。

（3）得られたひずみ曲線は熱源移動方向（Y方向）およ

　　びそれに直角方向（X方向）ともに全体として定性

　　的に妥当な結果が得られた。

（4）レーザースペックル法を用いて局部加熱時の相変態

　　途上のひずみを検出することも充分に可能である。

（5）酸化皮膜の形成は測定精度にあまり影響を与えない。

（6）スリット形試験片の場合，相変態による影響も含め

　　てひずみ曲線は測定方向により異方性を示す。これ

　　は試験片の拘束と測定位置の温度による変形能に依

　　存している。

（7＞相変態の場合も含めてスリット形試験片の加熱線と

　　直角方向には，無拘束・無応力の試験片におけるよ

　　り過大なひずみを生じることがある。これも，試験

　　片の拘束と測定位置の変形能および試験片の材質に

　　依存している。

（8）レーザースペックル法では，これらのひずみ挙動を

　　明確に区別して検出することができた。

（9＞同じ入猟条件で撮影した連続写真と比較することに

　　よりレーザースペックル法で得られたひずみ曲線は

　　全体として定量的にも正しい結果が得られることが

　　わかった。

（10）有限要素法による数値1計算でもレーザースペックル

　　法による結果が定性的にほぼ妥当であることが確認

　　された。また，SUS304鋼の場合は定量的にも比較的

　　近い値が得られた。
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アーク放電におけるプラズマ構造と蒸発形態の相互関連に関する研究

基盤研究

組織制御研究部

平岡和雄，岡田明，佐久間信夫

平成5年度～平成7年度

要　　約

　アーク放電プラズマは，溶接加工熱源のみならず蒸発源や反応場として他分野のプラズマプロセッシング

に利用されている。しかし，アーク放電プラズマにおける蒸発現象やプラズマ熱源特性等については問題が

山積しており，定量的な現象評価や特性解明が期待されている。本研究は，種々の計測技術の高度化を図り

ながら，プラズマ状態特性，陽極溶融特性，蒸発特性を定量的かつ系統的に明らかにすることを磁約として

いる。

　プラズマ状態特性に関する研究においては，従来から問題視されている発光分光分析法によるプラズマの

温度評価技術を見直し，問題点を明確にするとともにその問題解決を図った。次いで，陽極金属蒸発をとも

なう場合のプラズマ状態を評価することにより蒸発金属粒子の挙動を明らかにし（本報告では記述恩愛），陽

極近傍領域での電離状態がアークの電気特性に強く影響する可能性を示した。これらの結果を踏まえながら，

陽極形態，蒸発挙動に及ぼす陽極材料の成分元素の影響をアーク電庄特性において系統的に整理できること

を明らかにした。

　本研究における主要な成果は以下の通りである。

　α）アルゴンアークでは，局所熱平衡を近似的に仮定しても全ての評価温度分布結果に対して大きな矛盾は

　　生じない。また，定量的なプラズマの状態評餌には，現状において相対強度比湿よりはFoMer－Miine法

　　およびArll／Ar更二線強度比法の方が有効である。また，90％Ap10％H2混合アークにおいては，評価温

　　度が分光分析方法によって大きく異なり，多くの闇題点が存在することを明らかにした。水素混合アー

　　クにおける温度評価の問題点は，新たに提案したArl－Hα二線強度相関法によって解決でき，各種の計

　　測スペクトル強度に舛して矛盾を生じない温度分布が得られた。

　②陽極材の各合金元素には，蒸発や電離の観点から陽極糊生に著しく影響を及ぼす支配的元素とそうでな

　　い元素が存在する。これらの元素の相対的な関係を蒸気圧一電離電圧座標で示すとき，主要な二つの金

　　属蒸気光素の間の方位により，陽極領域の大きさや陽極降下電圧の大小を相対的に把握できることを明

　　らかにした。

1　緒　　言

　アーク放電は，近年溶接技術以外の材料創製プロセスに

も適用されており，例えば，アルゴンー水素雰囲気での金

属超微粒子生成の蒸発源として利用されたり，また，アル

ゴンー窒素，アルゴンー水素一メタン等の種々の混合ガス

雰隈気下での窒化物やDLC（diamond　like　carbo1ユ〉合成

等へも利用されている。

　アーク放電プラズマは，蒸発源や反応場としても脚光を

浴びつつあるが，蒸発形態およびプラズマ状態特性を明確

化するためには，系統的かつ定量的な計測，評価技術の確

立が不可欠である。また，本来アーク放電においては陰，

陽両極現；象とプラズマ現象を切り離して議論することはで

きず，特にアークプラズマと陽極材料の蒸発挙動および陽

極形態との相互関連性が重要となる。

　そこで，本研究では，計測技術の高精度化を図りながら

GTA（gas　tungsten　arc）プラズマ特性が陽極形態に及

ぼす影響ならびに陽極形態や蒸発挙動がアーク特性に及ぼ

す影響を明らかにすることを目的とする。

　本報告では，第2章において，前報告1）で提案した発光分

光分析によるプラズマの状態解析法の適用範囲の拡充なら

びにその精度の向上を図るため，残された種々の閥題点を

解決し，発光分光分析法を系統的に検証して集約した。

　第3章では，蒸発形態によってアーク放電形態がどのよ

うに変化するかをアーク電圧から評緬し，種々の成分元素

を含む陽極材料における選択的蒸発特性を明らかにすると

ともに，アーク電庄特性ならびに陽極溶融特性との相互関

連を明らかにした。

2　種々の発光分光分析によるプラズマ状態評価

　プラズマ状態の診断においては，プラズマに擾乱を与え

ない非接触な分光分析法が極めて有用である。しかしなが
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ら，Lancaster2）が指摘しているように，種々発光分光分析

法によるアークプラズマの温度分布の評価結果：は相互に矛

盾している。これらの結果は，発光分光分析法における「ア

ークプラズマが局所熱平衡状態にある」という仮定に闘濡

する本質的な問題か，あるいはそれぞれの研究者の分光計

測技術に依存する問題なのかが，十分にはわかっておらず，

国際溶接学会（IIW，　SG212委員会〉でも現在重要課題と

して議論されている。

　この間題は，前報告までに提案してきた新分光分析法の

精度のみならず儒頼腔にも強く関連する。そこで，本章で

は，まず，種々の発光分光分析法によって決定されるアー

クプラズマの温度分布の特徴を明らかにすることをB的と

する。

2．1　実験方法

　アークの発生には，陰極にはトリア入りタングステン

（3．2mm径，先端角度45．〉，陽極には水冷銅板を用い

た。

　分光計測の集光系は，闘1に示すように，焦点距離200

mmの凸レンズ，絞りと0．6mm径の採光孔を持つ結像（3

倍拡大像）スクリーンで構成される。これらを一体化して

X－Z軸可動パルスステージ上に設置し，採取光は，光ファ

イバーで分光器に導かれる。

　アークプラズマからの放射光量は，プラズマの側方から

R（ｿ▽一ドー
Z軸

〔コ

一

光学ブ　イバー

一［Ωコ・軸ステージ

　　　　○・軸ステージ

マルチチャンネル
検出器

〔コ

一

分光器

図1　分光実験装置

　計測するため，プラズマの厚み部分からの積分光量を計

測することになる。そこで，アーベル変換3）を行って空間分

解する。

　分光器は焦点距離1mのモノクロメータを使用した。ま

た，回折格子には，330nmブレーズ波長の1200本／mmグレ

ーティングを用いた。出射スリットには，素子数1024のダ

イオードアレイヘッドにより16nmの波長範囲問を岡時計

測した。このとき計測系での波長による感度補正を標準ハ

ロゲンランプによって行った。

　なお，各スペクトルの分光データ（遷移確率データ等）

は，Arl，｝1αに関してはNBSのデータ4）5＞を，　Arllについ

ては，Oisen6＞のデータを使用した。

2．2　アルゴンアークにおける温度分布評価

　アーベル変換後のスペクトル放射強度から温度を同定す

るが，発光分光分析法には，基本的には，（1）Fowler－Milne

法7），（2＞ArII／Arl二線根対強度世法8），および（3）相対強度

比法（Boizma簸n　Piot法）9）の3つの手法がある。それら各

手法の適用仮定ならびに特徴を表！にまとめて示した。

　以下，各手法での温度評価結果について述べる。

（1）Fowler－Mil汽e法による温度分布

　Off－axis最大放射係数法とも呼ばれる手法である。対象

スペクトル強度と温度の関係を輝線スペクトル強度式と

Sahaの熱電離平衡式10）を解いて求めると，ある特定温度で

最大放射強度が算出される。この強度で正規化することに

よって，最大強度に対する相対強度比と温度との関係が得

られる。そこで，計測された強度分布にアーク中心軸から

離れた位置で最大放射強度が見い出せれば，その最大放射

強度に対するスペクトル強度比と上述した計算結果と照合

して温度を求めることができる。

　図2は，2種類のArlスペクトル強度分布から求めた評

価温度分布の結果を示した。2種類のスペクトル強度で評

価したそれぞれの温度に大きな差異は無く，安定した結果

が得られている。

（2）Arll／Arl二線相対強度無法による温度分布

　アルゴン原子（ArI：696．5nm）のスペクトル強度に対す

るアルゴンイオン（Arll：480．7nm）のスペクトル強度の比

は，輝線スペクトル強度式とSahaの熱電離平衡式を解く

表1　アルゴンアークを例とした場合の発光分光分析怯の特徴

発光分光分析法の種類 Fowler－Milne法 二線相対強度語法 BoltznammPlot法

分析の仮定 局所熱平衡 局所熱平衡 部分熱平衡

計測スペクトルの種類 ArI Ar　IIとAr至 ArIIまたはAr　I

波長間の強度補正 不要 必要 必要

遷移確率の値 不要 必要 必要

その他の条件 最大放射強度値が必要 なし なし

評価された温度の種類 イオン化温度 イオン化温度 励起温度
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図4　Arll／Ar1二線強度比法におけるプラズマ温度分布

ことによって図3のように温度と関係付けられる。またこ

の方法では，計測後にArlとArHスペクトル強度間の波

長強度補正を行った。図4は，アルゴンアークの温度分布

結果である。図2の結果とよく一致していることがわかる。

なお，図3の曲線の特性（温度変化に対して計測強度比変

化が極めて大きい〉から，遷移確率比あるいは強度比が変

動しても，温度同定に大きく影響せず，安定した温、度評価

が可能である。

（3＞相対強度比法（Boltzmann　plot法）による温度分布

　（2）の方法では原子一イオンの強度比から温度を算出した

のに対し，本法では同状態にある粒子のスペクトル強度比

から温度を算出するものである。この方法による温度は一

般に低く評侮されることが多い2）1D。

　今，波長λ1，λ2の2スペクトル強度L，王2を計測した

とすれば，温度Tは次武となる。記号は前報12）に準ずる。

　　T＝一｛（ε1一ε2）／k｝×｛1／ln（LλIA292／

　　　　　　　　　　A、9112λ2）｝　・・…　　（2）

　この式は対象とする粒子組成とは無関係であることから，

Sahaの熱電離平衡式を使用しない。したがって，局所熱平

衡の仮定を設ける必要は無い。ただし，同種，同状態の粒

子間でボルツマン分布則が成り立つ局所部分熱平衡を仮定

する。一般にボルツマンプロット法と呼ばれる解析方法の

基本型である。ここで評価される温度は，励起温度と呼ば

れるもので，上述2法で評価されるイオン化温度と定義が

異なる。

　図5（a）は，ボルツマンプロット法で多く使用されてい

るArlスペクトル群である。これらのスペクトルを使用す

ると，図5（b＞のようにプロットされる。バラツキ・が大きい

が，図の勾配から約7，000Kと評織される。この温度は洞位

置におけるFowler－Mi王ne法での評価温度に比べて著しく

低い温度である。図5（a）に示した対象とするスペクトル

には，他のスペクトルが重畳しており，波形分離が必要と

なる。このようなスペクトル強度の評価においては誤差が

入り易い。また，図6は，國5（a）のスペクトル群の中から

最も高い励起エネルギレベルにある425．936nmと最も低

いエネルギレベルに近い430，010nmを対象とし，　L／12比

と温度の関係を上式から算出したものである。なお閣中の

細線は遷移確率比A2／A1あるいは強度比が±10％変化し

たときの強度と温度の関係を示している。この曲線の特性

から，上述の図3に比べて遷移確率や強度比の誤差は濫度

変化に極めて大きく影響することがわかる。これは，基本

的に対象とした2線の励起エネルギレベルの差が少ないた

めである。そこで，次にエネルギレベルの差が十分に大き

くとり得るスペクトルを用いて検討し直した。

　図7（a）は，図5の微弱スペクトルの中では強度が強い

励起スペクトル415．86nmと696．馳mとの相対強度比と温

度の関係を示している。（b）図は，波形分離処理を必要とせ

ず，かつ比較的強度の強い電離スペクトル460．86nmと
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図5　Ar1スペクトル群の波形とそのボルツマンプロットの一例
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図6　相対強度比と温度の関係

480．7nmを用いる場合で，それらの相対強度比と温度の関

係を算出したものである。図中の細線は図6のそれと同意

であり，温度評価に対して図6の場合より遷移確率値や計

測強度比誤差の影響がかなり抑えられることがわかる。

　図8は温度の評価結果である。（a）函では，前節までの結

果より若干高温側に評価されている。なお，図星の○印と

⑳印は微弱スペクトル線415．86nrnのノイズ処理（スムー

ジング処理）の差異によるもので，僅かの処理の差異が結

500G　　　　1000〔｝　　　　15000　　　　20000　　　　25000

　　　　　温度（K）

（b＞Arll／ArH相対強度と温度の関係

図7　相対強度比と温度の理論的関係

果に大きく影響することがわかる。

　（b）図の電離スペクトルでの温度分布は，図7（b）からも

予測されるように比較的安定に評価でき，前述のArl▽ArI

二線強度比法の結果とほぼ同等の値であることがわかる。

　以上の結果を総合的に判断するとき，アルゴンアークで

は，本実験においてはイオン化温度と励起温度に著しい差

異は無く，局所熱平衡近似を仮定しても大きな矛盾がない

ことが明らかになった。

　また，（3）の相対強度比法では，上述（Dおよび（2）の方法

より，計測強度比の誤差が温度評価において強く現れる可

能性があること，また同様に遷移確率の相対比の誤差が温

度評価に強く現れることから，評価温度には大きなバラツ

キを生じ易いことを示した。すなわち，GTAプラズマの

状態評価において，ボルツマンプロット法が必ずしも精度

の高い温度評価結果を示すとは隈らない。また定量的な状

態評価のためには，本法の適用は現状では不適であり，

FowlepMilne法およびArll／Ar1こ線相対強度比法の方

が，有効である。

2．3　アルゴンー水素混合ガスアークにおける温度評価

　90％Ar－10％慧2混合ガスアークプラズマにおける温度

分布をFowler－Milne法およびArH／Arl二線相対強度比

法から検：平した。
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図8　相対強度比法によるアルゴンプラズマ温度
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図9（a＞は，Ar1スペクトル強度分布からFowler－Mih／e法

によって求めた温度分布結果である。図2の100％Arアー

クとほとんど差異のない結果を示している。

（b＞は，90％Ar一ユ0％H2アークで水索励起スペクトル強度

から評価した温度分布である。周辺部の温度分布は，（a）図

に比較して低く評価されている。すなわち，水素混合ガス

アークにおいては，Ar王のスペクトル分布から求めた温度

分布と水素のスペクトル分布から求めた温度分布は一致し

ていない。

　図10は，アルゴン原子（Arl：696，5nm）のスペクトル強

　　　00511．52　　　　　　　アーク半径（lnm）

（b＞水素スペクトルからの温度分布評価

図9　Fowler－Milne法による水素混合プラズマの温度
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図10水素混合アークプラズマのArl｝／Arl二線強度比濯ぐによ

　　　る温度分イ1靖∫1三三
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度とアルゴンイオン（ArH：480．7nm）のスペクトル強度を

罵いたArl▽Ar亙二線相対強度比法による90％Ar－！0％H2

アークにおける温度分布結果である。水素混合アークの温

度分布は，アルゴンアークのそれより低く評価され，とく

にアーク中心部での温度低下が大きく，図9（a），（b）いつ

れの結果とも異なることがわかる。

　以上までの結果は，水素混合アークでは，各法における

評価温度分布は，3様の異なる結果となることを示した。

なお，アルゴンーヘリウム混合ガスアークにおいても，同様

なことが生じる。

　このような結果から，水素やヘリウムの混合によって，

分光分析時に仮定するアークプラズマの局所熱平衡近似が

成立しなくなると単純には考察される。

　しかし，微蚤の水索混合によって，局所熱平衡近似仮定

から大きく逸脱するとは考えがたい。そこで以下において，

前報告で提案したプラズマ局所でのガス組成が変化するこ

とを考慮したArl－H〃二線強度相関分光分析法を開発し，

その精度を検証してアルゴンー水素混合ガスアークプラズ

マの状態を明らかにする（ただし，この開発手法は本研究

の一環として行われた平成5年度の科学技術振興調整費重

点基礎研究の成果としてすでに報告してある正2）ので結果の

みを面す）。

　図11は，ArΣとHαのスペクトル強度関係から解析する

二線強度相関分光分析法により評価した温度分布とガス組

成分布である。ここでのArlとHαスペクトルの計測デー

タは図9で使用したものである。温度の評価結果において，

陰極電極下王mmで，最高温度約16，000Kであり，図10の結

果に近いことがわかる。

　この結果を検証するために，局所熱平衡近似を仮定しな

い電子密度計測を行った。図12は水素スペクトルHβの

25
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図12　水素混合ガスアークプラズマにおける各種分析法での電

　　　子密度分布の照合

Stark拡がり13＞と赤外線放射プラズマ診断法14）から電子密

度を計測した結果と図9（a），（b）と図10および國11の評価

温度をもとにSahaの熱電離平衡式から局所熱平衡を仮定

して算出した電子密度を併せて示したものである。この評

価結果から，二線強度相関法による電子密度分布が絶対値

および分布傾向とも極めてよい一致を示すことがわかる。

　したがって，プラズマガス組成が均一では無いと考える

ことによって，局所熱平衡を仮定しても，全ての分光デー

タに矛盾を生じない温度分布結果が得られることを系統的

検討によって明らかにした。

3　陽極挙動および蒸発現象に及ぼす陽極材料

　　成分元素の影響5）

15，000K

9〔｝％Ar－10％｝h

、〉＼

　　ぐゾ

30％施

20％｝｛2

13％H2

12％H2

90％Ar一玉0％H蕊

0

アーク半径　（m睡）

4

（a）プラズマの罎度分布

〇　　　　　　　　　　　　　　4

　アーク半径　（田朗）

（b）プラズマ中の水嚢濃度分和

図11Ar王一Hα二線強度相関法による水素混合プラズマの温度

　　　分布とガス組成分布評価（アーク電流100A時〉

　本章においては，陽極金属の蒸発が陽極近傍領域のプラ

ズマに及ぼす影響について検討する。GTAにおいて，陽

極となる母材の成分元素の溶融池藤からの蒸発現象に注目

しながら，陽極挙動に及ぼす成分元素の影響を明らかにす

る。

3．1　陽極面に塗布した物質とその溶融特性

　母材中に含まれている微量元素の影響を検討するため，

微量元素を母材表面に塗布することを考える。移動アーク

の場合には，溶接の進行に伴って母材の表面及び内部を瞬

時に溶融していくので，陽極挙動に影響を与えるような元

素が母材中に含有されていなくても，母材の表面に存在し

ていれば差し支えないと考える。

　この場合斑材を岡一材料で固定すれば，その溶融池面の

温度や形状的変化はおおよそ一定であり，塗布した物質の

アークへの影響は，アーク電圧変化として直接評価できる。

一244一



アーク放電におけるプラズマ構造と蒸発形態の相互関連に関する研究

　陽極特性を変えるための微量元素として，どのような物

質がよいかは，今までの研究15）16）からだいたい予想できる。

即ち母材の主要元素に比較して，蒸気圧が高くかつ電離電

圧が大きく異なる元素であろう。この場合金属元素に限る

必要はなく非金属元素でも問題はない。また母材表面にで

きるだけ均一に付着させる必要があるので，液体にして塗

布できるような物質が望ましい。

3．1．1　溶融特性に大きく影響を及ぼす二，三の物質

　母材として，ステンレス鋼（316）の薄板（150x30xlmm）

を使用し，実験は図13のように試片表面の長手方向の中央

から左側に特定の物質を塗布し，右側はそのままで，右端

から左端まで同一条件でGTA溶接を行い，いわゆる薬品

の使用前，使用後を調べることにする。実験条件は溶接速

度20～40cm／min，溶接電流30～60A，アーク長3mmとす

る。

　図！4と図15は使用前，使用後が大きく異なる例を示す。

150c鵬

溶接線

iiiiiiil¢lliiiiiiil　　　　　　（R）
25－

3cm

図13　左側（L）の領域に種々の物質を塗布した試験片

紅∫ ＜R＞1

34A，22cm／min

（Fr。nt）

（Fr㎝t）

（Back）

　　　　　　　　60A，38cm／min
図14試片の左側（L）領域にヨードチンキを塗布したときの溶

　　　解の変化

、盛ご．

57A，38cm／min

（Front）

（Back）

図15　試片の左側（L）領域に塩化亜鉛を塗布したときの溶融の

　　　変化

図14は使用前より使用後のほうが母板の溶融が減少する例

で，上段は使用前において母材が溶融していたのに使用後

では全く溶融しなくなった例であり，下段は上段での溶接

条件を変え電流，速度とも倍程度にしたときのものである

が，使用後において表面はやや溶融するが，裏面は全く溶

融していない。これら試験片の左側（L）に塗布した物質

は家庭用薬品のヨードチンキである。

　ここで注目すべきはヨードチンキのような家庭薬品は万

一子供が飲んでも大事に至らないようにその主成分はきわ

めて微量であり，これが母材の溶融に大きく影響を与える

ことである。

　一方図15の例では，使用前より使用後の方が溶融が増大

するもので，特に裏革ビードが使用前に比較して大きく形

成される。このときの試験片左側に塗布した物質はろう接

のときに用いられるフラックスの一つである塩化亜鉛の溶

液である。このフラックスはろう接のみならずGTA溶接

にも有効であるように思われる。

　以上の溶融特性を極端に変える物質の正体はハロゲン化

物である。

3．1．2　陽極面に塗布した物質によるアーク電圧の変

　　　　　　化

　図16，図17は試片の左側（L）領域にそれぞれヨードチ

ンキ及び塩化亜鉛を塗布し，右端からGTA溶接したとき

のアーク電圧の変化の状態を示す。これらの図からわかる

ように溶融を減少させる物質を塗布した場合はアーク電圧

は減少し，逆に溶融を増加させる物質を塗布した場合は増

加する。

　このような手法で，さらに数種の物質を塗布した結果を

表2に示す。ここに示されているアーク電庄の変化量は，

塗布した物質の量や溶接条件によって影響され，各物質に

対しての絶対的な値ではないと思われるが，本実験条件で

はこのような傾向になる。

　ここで注目に値するのは，溶融を減少させる物質は周期

表の右端に最も近いハロゲン族と左端のアルカリ金属との
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図16　ヨードチンキを塗布した　　図17　塩化亜鉛を塗布したと

　　ときのアーク電圧の変化　　　　　きのアーク電圧の変化

表2　陽極諏に塗布した物質とアーク電圧の変化

物質 沸点（王く：）　溶媒　　アーク電圧の変化輩（V＞

☆溶融を減少させる物質

ヨウ化カリウムKI　1603
（ヨードチンキ：

塩化カリウムKCI　1783

塩化ナトリウムNaC11686

水，エタノール　　一1．0～一1．6

100m！申ヨウ業3g，ヨウ化カリウム2g，残りエタノール）

☆溶融を増力ilさせる物質

よ撮イヒ｝1｝強合ZnCi2　　　　1005

塩化鉄　（IID　FeCI3　　573　（昇i

臭化鉄　（ID　FeBr2　1241

硫酸ニッケルNiSo4　1121

水

水

一〇．7～一1．0

－0．5

　ノ1く，エタノール　　 十2．繧～十3．7

娠　　i廿；．L　　　　　　　　　　十／．3～十1．6

　同．．L　　　　　　　一ト1．1～十L6

水 解1．8～十3．0

陽極材：ステンレス鋼板3i6，lnnt（S：10ppm）

溶接条件：アーク長3n11，50A～60A，35cn／1｝in

化合物である。一方溶融を増加させる物質は，周期表の右

端に近いハロゲン族や酸素族と周期表の中央イ・r近から右寄

りの元素との化合物であることである。

　これら塗布した物質の蒸発蒸気が陽極での℃離領域や陽

極に近いプラズマ柱領域に作用して，陽極降下電圧とプラ

ズマ柱電圧が変化したと期待できる。

　以上，Ludwig17）の示唆から考えられるように，電離し易

いアルカリ金属やアルカリ土族などは陽極降下世羅や陽極

近くのプラズマ柱電圧を低下させ，一方ハロゲン族や酸素

族などは電離電圧が莇いのでこれらの電圧を増加させ，こ

の結果入熱量が単に変化しただけと簡単に結論を拝せるの

だろうか。

　表2の実験結果でアルカリ金属とハロゲン族との化合物

の場合，通常嵩温度では分解してそれぞれの蒸気となるが，

アーク放電では薬食電圧の低いアルカリ金属の元素か優先

されると考えるとアーク電圧が低下することはわかる。一

方，周期表の中央付近から右寄りの元素の蒸気の場合には

アーク電圧が上昇するが，溶融覆面からは緻材のCr，　Mn，

Feなどの蒸気も存在しているはずで，これらの蒸気が優先

されるなら，アーク電圧はあまり上昇する必要はなく，母

材の溶融も物質を表而に塗布しない場合とあまり変わらな

いはずである。ところが，実際はアーク電圧及び溶融は増

加し，特に表ビードの変化より裏波ビードの形成が顕著で

あり，これは単に入熱量がやや増加しただけのためではな

く，下熱の集中を意味するものと考えられる。

　黄漆らの研究18＞によると，ステンレス鋼（304＞の母材に

粉末状のFe203，　FeC12，　FeSをそれぞれ添加して，　Heシ

ールドガスによるGTA溶接を行ったとき，溶融型から発

生する金属蒸気が抑制され，アノード輝部は緊縮し，溶込

みが深くなることを計測している。

　これらのことから，撮材成分元素の溶融池面での蒸発現

象と下熱分布の関連をさらに検討する必要がある。

3．2　陽極挙動に及ぼす母材成分元素の影響

3．2．1　溶融干隈からの蒸発とその面の温度

　高電流領域では溶融池面の温度は高温度に上昇し，陽極

材の沸点に近ずくと，溶融池爾からの蒸発量が増大し，こ

の蒸発によって溶融池蒲から蒸発熱が吸収され，これによ

って溶融池面の温度上昇は抑制される。

　さらに溶融池藤の温度が翻、野庭になり広い範囲から金属

蒸気が蒸発すると，陽極領域は拡大し，このため溶融池懸

への入熱は分散しその温度上昇は抑制される。

　以上のような作用から，高電流領域では溶融池彌の温度

とその面からの蒸発量との関係は，平衡状態が保たれてい

ると考えられる。すなわち面の温度が何らかの原因で上昇

するとそれに応じて蒸発量も多くなり，この増加分の蒸発

熱を必要とするのと陽極領域が増加するのでその面の温度

は低下してある一定値に保たれる。陽極材が低温度でも蒸

発しやすい蒸気庄の高い金属であれば溶融池而の温度はあ

まり上昇せず，逆に蒸気圧の低い金属であればより高温度

に保持されると考えられる。

　以上は陽極材が単一金属の場合であるが，合金の場合は，

合金成分元素のうち最も蒸気圧の高い元素によって，溶融

池面の温度は制約を受けるであろう。すなわち合金成分中

に蒸気圧グ）高い元素が含まれていると，溶融池面からこの

元素の蒸発が盛んに起こり，これによって溶融池藤の温度

は抑制され．，この結果他の蒸気庄の低い元素の憾発も抑制

されることになる。

　合金成分元素の中で，蒸気圧の鍛も高い元素がアークや

溶融現象に影響を与える支配的元素の一一つになり得るのは

このためである。
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3．2．2　アークに影響を及ぼす各蒸発元素の位置づけ

　　　　　　一VP－ip座標一

　溶融池面からの金属蒸気が陽極での陽イオンの生成に寄

与するものであれば，その金属蒸気の電離電圧によって陽

極降下電圧は影響され，その結果としてアーク電圧に変化

が表れるはずである。

　溶融池台からの各元素の蒸発において，陽極降下電圧に

最も影響を与える元索は，その蒸発速度が相対的に大きく，

かつ電離電圧の最も低い元素であろうと考えられる。

　相対蒸発速度はその元素の含有量と蒸気圧によって概略

定まり，特に移動アークにおいては，含有量が微量であっ

てもその蒸気圧が高ければ陽イオンの供給に十分対応でき

ると考えられる。すなわち，蒸発元素のアークへの影響を

考えるときには，蒸気圧の値は電離電圧の値と岡様重要な

因子である。

　図18は，縦軸に蒸気圧の関数としての温度（！33Pa（1

Torr）の蒸気圧を得るための温度Tvp＞を取り，横軸を電離

電圧Vlpに取った廃標に主な元素をプロットした図である。

この図の各元素の位置関係からアークへの影響の度合を相

対的に知ることができる。

　ここでこの座標と周期表との関連について簡単に述べる。

原子から電子を一つ引き離すエネルギーを表す電離電圧に

ついては，おおまかな傾向として周期表の左端に近いほど

低く，右端に近ずくほど高くなる。

　一方蒸気圧については，これに関連すると考えてもよい

融点や沸点などは，W，　Moなど周期表のやや中央に位置す

る金属元素周辺が最も高く，左端及び右端近傍は低くなる

傾向にある。

　以上の事から，蒸気圧一電離電圧（VP－IP）座標におけ

る各元素のおおまかな位置づけは，周期表の中央近辺に存

在する元素は座標の中央やや上方に，周期表の左辺近辺の

元素は座標の左側やや下方に，岡様周期表の右辺寄りの元

素は座標の右側やや下方に配置される傾向となる。

　溶接対象の母材として，鉄鋼材料や非鉄金属Cu，　AI，　Ti

などの材料を考える場合，これらの主要元素はVP一犯座

標ではほぼ中央上方に位置し，これらの母：材の不純物元素

や微量元素は概略座標の左下及び右下に位置する配置とな

る。すなわち左側下方にはアルカリ金属1Aやアルカリ土

族2Aなどが存在し，右側下方には酸素族6Bや窒素族5

Bなどが存在する。これら左側及び右側下方の元素は，微

量元素といえども移動アークの溶融池面からの蒸発現象と

して捉える場合には，その影響力は大きい。

　そしてVP－IP座標における各合金元素の網対的な位置

関係が，溶融池面での蒸発挙動や陽極挙動を左右すると考

えられる。

3．2．3　VP－lP座標における合金允素間の方位と陽極

　　　　　　特性

　いま簡単のためにA，Bの二種類の元素から成る合金成

分の蒸発を考える。

各元素の相対蒸発速度の概略値は，溶融池面での各成分の

組成とそれぞれの蒸気圧におおかた比例する。

　VP－IP座標において，　A，　Bの二つの元素の主な位置関

係を図19に示す。この座標において各元素の純粋状態にお

ける蒸気圧は，縦軸の一定蒸気圧を得るための温度Tpvと

して示され，この温度が低いほどその蒸気圧は高いことを

表す。

　図19の（1），（2）及び（4）の場合は，A元素よりB

元素の方が蒸気圧が高いので，溶：融面面で温度が比較的低

い周辺からも蒸発が可能である。これに対してA元素の蒸

発領域は相対的に温度の最も高い中央近傍のみに隈定され

る。この状態を示すと図20の様になる。

　ここで，もしB元素の含有量がきわめて少ない場合ある

いは存在しない場合は，B元素の溶融池面からの蒸発量が

きわめて少ないから，溶融池面の温度はA元素の蒸気が溶

融池爾の比較的広範團から蒸発するまで上昇すると推測で

きる。
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図20　溶融池田での蒸気圧の異なるA，B十勝（A＜B＞の蒸発

　　の売玉分布

　さて，図19の（1）の場合は，蒸発元素の電離電圧は，

Aの方が低いので元素Aの蒸発経路に，より多くの電流が

流れる。すなわち陽極領域は中央に集中する。この集中は

B元素の多量の蒸発により溶融池面の温度は下げられてい

るのでより効果的に行われる。このとき陽極降下電圧に影

響を及ぼすのは主にA元素の電離電圧であるが，B元素の

蒸気は多量に存在するので，この影響も十分に加味される

であろう。すなわちB元素の多量の蒸発により溶融池面温

度：は下げられかつB元素の蒸気も中央近傍で電離する確率

は大きいので，陽極降下電圧はA元素のみの場合よりやや

大きくなるはずである。

　一方（4）の場合は，蒸発元素の電離電圧は蒸発量の多

いBの方が低いので，陽極形成はB元素の蒸気によって完

全に支配され，すなわち陽極領域は（1）に比較してより

分散し，かつ陽極降下電圧はB元素の電離電圧によって影

響され，（！＞に比較して低くなると考えられる。

　（2）の場合は，A，　Bとも電離電圧は同じであるが，

B元素の蒸発蒸気によって陽極領域はやや分散する。（3）

の場合は，A，　Bとも蒸気圧は同じで低い状態にあるから

これらの元素が蒸発するまで溶融要撃の温度は上昇し，陽

極領域はやや分散する傾向となり，陽極降下電圧は主に電

離電圧の低いB元素によって影響を受け低くなると考えら

れる。

　以上VP－IP座標における合金元素聞の方位（図面座標

における位置的な方向）と陽極特性との相対的関係を説明

したが，この総括を表3に示す。すなわちB元素が右下が

りに存在する（1）の場合が，左下がりに存在する（4）

あるいは右横に存在する（3）の場合より，陽極領域は集

串し，かつ入熱量：は増加すると考えられる。

表3　VPIP座標での元素間方位による陽極特性の相対比較

方　　位 （1） （2） （3） （4）

陽極領域の集中度 集巾 やや分散 やや分散 分散

陽極降下電圧 高い やや高い 低い 低い

4　結　　言

　本研究においては，まず第2章において，各種分光的プ

ラズマ診断法によるアークプラズマの評価温度が，必ずし

も一致しないことが指摘されていることから，同一条件下

のアークプラズマを対象に，種々の発光分光分析法を適用

して，アークプラズマの温度分布を比較検討した。これら

を系統的に検：討を加えることにより，多くの問題点を解決

した。第2章の結論は以下の通りである。

（1）ArH／Arll，　ArVAr王相対強度暦法では，計測誤差や遷移

　確率値の誤差に評価温度は強く支配され，評価温度はバ

　ラッキ・が大きい。一方，Fowler－Miine法，　ArH／Arl二

　線強度比法では，変動の少ない再現性のある温度分布が

　得られる。

（2）アルゴンアークの温度分布は，Fowler－Milne法，　Arll／

　Arl二線強度比法，　Arll／ArH及びArl／Arl相対強度比

　法でのいずれの結果とも，ほぼ同等となり，プラズマの

　局所熱平衡を近似的に仮定しても全ての評価温度分布結

　果に対して大きな矛盾は生じない。すなわち相対強度比

　法（Boltzmann　plot）での評価温度が低い温度を与える

　とする従来からの指摘は，正しくない。

（3）90％Ar－10％H2混合アークにおいては，評価温度が分析

　方法によって大きく異なる。たとえば，ArH／Arl二線相

　対強度比法での評価温度分布はアーク中心部で約16，000

　Kとなるが，ArlスペクトルによるFowler－Milne法で

　はより高く，水素スペクトルによるFowlepMilne法で

　は，より低く評価される。

　　以上のように，90％Ar－10％H、混合アークの状態解析

　に従来どおりの各発光分光分析手法を適用して評価した

　温度分布結果には，多くの矛盾点が存在することを明ら

　かにした。

（4）アルゴン畦0％水素混合アークにおける温度評価の問題

　点を，解決するためのArl－Hα二線強度相関法を提案

　し，各種の計測スペクトル強度に対して矛盾を生じない

　温度分布を決定した。この結果，微量混合した水素は，

　アーク中心軸近傍で濃縮し，温度は，アルゴンアークに

　比較してアーク全体に低下し，陽極に近づくほど著しく

　低下することを明らかにした。

（5）局所熱平衡を仮定しない赤外線放射プラズマ診断法およ

　びStark拡がり法により評価した電子密度分布は，二線

　強度相関法で解析したプラズマのガス組成分布と温度分

　布からSahaの式から算出した電子密度分布と良く一致

　した。これによって，二線強度相関法の有効性を示した。

　　次に，第3章では，アーク放電による溶融池繭での蒸

　発現象と陽極挙動との関連を検討し，特に陽極領域や陽

　極降下電圧に影響を及ぼすと考えられる母材の成分元素

　の影響を明らかにした。第3章の結論は下記の通りであ

　る。
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α〉ステンレス鋼の薄板の表面に種々の物質を塗布し，GT

　A溶接を行ったときのアーク電圧や溶込みの変化を調べ

　た。この結果アーク電圧や溶込みを減少させる物質の例

　としては周期表の右端に最も近いハロゲン族と左端のア

　ルカリ金騰との化合物である。一方アーク電圧や溶込み

　を増加させる物質の例として，周期表の右端に近いハロ

　ゲン族や酸素族と周期表の中央付近から右寄りの元素と

　の化合物である。

　　これらの結果は，単に電離しやすい物質の蒸発による

　アーク電圧の変化に起因する入熱変化からでは説明がつ

　きにくい。なお，タングステン電極が拘束ノズル及び動

　作ガスで完金に覆われるプラズマアークトーチを用いて

　も同様な結果が得られた。

（2）高電流領域では溶融池面からの蒸発は盛んになり，この

　蒸発熱や陽極領域の広がりによる腺熱分散で溶融章章の

　温度上昇は影響を受け，陽極材が単一金属の場合は，蒸

　気圧の高い金属ほど溶融池面の温度上昇は抑制されると

　推定される。陽極が合金の場合には，合金成分のうち最

　も蒸気圧の高い元素によって溶融池面の温度上昇は抑制

　を受けると推定される。

（3）陽極領域の寸法や陽極降下電庄は，溶融横面での電離電

　圧の異なった金属蒸気の分布状態により定まり，この分

　布は溶融池面の温度分布により支配される。そしてこの

　温度は金属蒸気の蒸発熱や陽極領域の寸法によって支配

　されると考える。

　　陽極材の各合金元素において，これら蒸発や電離の観

　点から陽極特性に著しく影響を及ぼす支配的元素とそう

　でない元素が存在する。これらの関係における各元素の

　相対的な位置づけを蒸気圧一電離電圧座標で概略把握す

　るとともに，主要な二つの金属蒸気元素の聞の方位によ

　り，陽極領域の大きさや陽極降下電圧の大小を相対的に

　概略把握する方法を提案した。

（4）蒸気圧一電離電圧座標において，母材（陽極材）の主

　要な二つの合金元素聞の方位が右下がり（図19（1））の

　場合は陽極領域は集中しかつ陽極降下電圧は高くなるが，

　左下がり（同相（4））の場合は陽極領域は分散し陽極降

　下電：圧は低くなる。
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微小重力環境における接合技術確立のための基礎研究
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雀部　謙，入江宏定＊，平岡和雄，塚本進，高橋順次

平成5年度～平成7年度

要　　約

　本研究は，スペースステーション等の宇宙環境における接合技術確立のために必要な基礎データを得るこ

とを翔的とするもので，グレージングおよび電子ビーム溶接を対象とした。

　グレージングに関しては，薄肉四管のスリーブ継手を代表例として検討した。継手外周を均熱したときの

温度分擶の経時変化を数値：解析により予測し，その結果を基にしてフィラーの接合間隔への浸透挙動を推定

した。その結果，微小重力下でのグレージングは従来考えていたほど容易ではなく，フィラーが溶融してメ

ニスカスを形成する過程を厳密に制御することがきわめて重要であることが明らかになった。さらに，メニ

スカス形成過程の解析結果を基にして，小型ロケットを用いた微小重力実験を行なうための試験方法を検討

し，7種類の試験片形状を提案した。

　一方，電・子ビーム溶接は真空中で施工する縄入熱溶接のため，宇宙空間での組立てには適している。しか

し高電圧を使用すること，溶融金属量が少なく精密な位置合わせが二二されるなどの作業上の短所を有する。

このため低電圧型の溶接機で溶接が可能か，溶融金属流動の制御により施工条件の緩和が可能かを検討した。

　その結果，加速電圧20kVの溶：接機を使用すれば，鋼1mm厚あたり10mA程度の小入熱で溶接が可能であ

ることが判明した。合金成分添加による溶融金属流動の制御では，溶込み深さの浅い溶接を実施する場合は

S含有量が50ppm以下にすれば，幅の広い溶接が実現できる。しかし2，3mm厚以上で深溶込み溶接（穿

孔型溶接）を実施するためには，S含有量を50ppm以上にすると内部まで溶：融幅が増大し施工上の許容範閥

は増大する。これらの相違を溶融金属の1芳己動状態を観察して明らかにした。

1　研究の背景

　2000年代初頭からの運用を臼指して，日本，米国，EU，

カナダ，ロシアが参加する国際共同プロジェクトとして，

現在，宇宙ステーション建設の竹野が進められている。

　宇宙ステーションは高度約400kmの地球周1豆1軌道上に

構築される多目的有人施設で，実験，観測，居住，補給，

電力供給などの機能を持つ恒久的なものである1）。運用期

間は十数年以上とされ，その期聞，宇宙ステーションにお

いては継続的に人闘が居住し，多くの実験が実施されるこ

とになっており，各種設備や装置などが支障なく機能する

ことが求められる。

　宇宙ステーションにおいては長期にわたる運用期ll・il中に

機器・装遣などの修理・補修・組み立てなどが必要となる

可能性が考えられ，その際，接合技術として溶接が必要に

なることが予想される。したがって，将来必要となる可能

性に備えて，宇宙環境における溶接技術を確立しておかな

ければならない。

　宇憲環境では無限の真空空聞を容易に得られ，重力加速

度がきわめて微小である。この条件を積極的に利用できる

接合技術として，グレージングと電子ビーム溶接をあげる

ことができ，それらは宇宙環境における溶接技術として最

も有望視されている。しかし，これまで宇宙環境における

溶接技術に関しては数少ない断片的な実験が行われてはい

るが，技術確立を目的とした系統約な研究は行われていな

い。

　一方，地上でグレージングならびに電子ビーム溶接を行

う際には，通常，無意識のうちに重力を利用して融液の流

動促進や安定化をはかっている。しかし，微小重力環境下

では重力を利噛することができず，融液の流動はほとんど

表面張力のみに依存するため，表面張力を厳密にコントロ

ールすることにより融液の流動挙動を制御しなければなら

ない。そのため，微小重力環境下における溶接技術を確立

するためには，表面張力と融液の流動挙動の関係を十分に

理解しておくことがきわめて重要である。

　このようなことから，微：小重力環境下におけるグレージ

ングおよび電子ビーム溶接における融液の挙動に紺する支

涌己的因子である温度分布あるいは融液の組成ど流動挙動の

関係を調べ，プロセスパラメーター設定基準の作成に必要

な指針を得ることを試みた。

＊現在：環境姓i能研究部

2　グレージングに関する研究

2．1　緒　　言

グレージングは宇宙環境特有の臼然的条件である真空と
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微小重力を積極的に利回でき，かつ他の溶接技術にはない

優れた特徴を持つため，宇宙環境における接合技術として

最も適したものであると考えられている。

　すなわち，グレージングは加熱温度が比較的低温で必要

熱量が少ないこと，ほとんどすべての種類の金属およびセ

ラミックスの接合ができること，薄肉材や複雑形状のもの

など，部材の大きさおよび形状に制隈が少ないこと，気密

性の高い継手を作りやすいこと，真空は施工条件として最

も適していること，微小重力環境はグレージングの基本二

丁である毛管浸透に対して基本的にきわめて有利な条件で

あることなどから，宇宙環境で予想される条件や制約に良

く適合した接合技術であるといえる。

　グレージングにおいては溶融状態の合金（フィラー）を

接合亨llの狭い聞隙（0．O！～0．2mm程度）に毛管浸透を利用

して流入させ，冷却凝固させて継手を形成する。したがっ

て，溶融合をが狭間隙に流入することが必須の条件である。

しかし，微小重力環境下での毛管浸透の駆動力は融液のぬ

れによって生じる毛管圧力のみであり，地上で一般的に行

われているように重力を利用して三三の流動を促進したり

安定化をはかることは不可能である。このため，いかにし

てフィラーを確実に間隙に浸透させるかが接合のポイント

となり，そのために毛管浸透現象を厳密に制御することが

必要となる。

　宇宙環境におけるグレージングでは，フィラーは固体状

態で接合部に設置し，加熱炉などにより外部からエネルギ

ーを供給して接合部付近を加熱・昇温させ，フィラーを溶

融させる施工方法が最も実際的なものと考えられる。融液

となったフィラーは毛管現象により接合間隙に浸透するが，

フィラーが接合間隙に浸透するためには，毛管浸透の条件

を満足するメニスカスが所定の場所に確実に形成されるこ

とが第一義的に必要である。したがって，メニスカスの形

成過程，形状，および狭間隙との位置関係が融液の毛管浸

透挙動に対する決定的な支配因子となる。

　接合部を外部から加熱する場合，全体を均一に昇温させ

ることは原理的に不可能であり，接合部の部材の形状，物

性値，加熱方法などによって決まる温度分布を持ちながら

昇即する。接合部に設置されたフィラーはこの温度分布に

依存した特定の溶融形態をとり，それによってメニスカス

の形成過程および形状が決まる。すなわち，毛管浸透を厳

密に制御することは，継手を構成する部材の物性値と形状

および加熱方法に依存する温度分布を厳密に制御すること

にほかならない。

　一方，微小重力環境下では液体の流動に対して重力の影

響が無視し得る大きさになるため表面張力の影響が顕著に

なり，ある特定の条件下ではマランゴニ流が発生する。マ

ランゴニ流は三三張力の小さい方から大きい方へ液体自由

表諭が移動する現象であり，これによって液体の移動が継

続的に起きると通常は環流が発生してマランゴニ対流が生

じる。しかし，液体の移動が継続的に発生していてもある

特定の条件下では液体が環流しない場合があり，このとき

はバルクとして液体が移動したり液体自由表面の形状が巨

視的に変化したりする。これはマランゴニ流により液体が

一方に運ばれるポンプ作用によるものである2）。

　狭間隙に浸透した二二の自由表面がマランゴニ流発生条

件を満たす距離と温度勾配を持つときは，マランゴニ流に

よるポンプ作用が発生する可能性がある。この作用が顕著

なときは毛管浸透による流入前縁の自由表面が均一に進行

せず，局部的な突出やくびれなどが発生し，間隙浸透に乱

れが発生することが考えられる。

2．2　プロセスパラメーターに対する影響因子

　上述のように，宇宙環境におけるグレージングにおいて

は地上における場合とまったく異なる観点からの考察が必

要となる。それらを設計・施工におけるプロセスパラメー

ターに対する影響因子として整理すると，（a＞加工および

組立の際の形状と寸法精度に起因するもの，および（b）施

工時の加熱条件に起因するものに山けることができ，それ

ぞれ下記のような意味をもつ。

　（a）寸法精度に起因する因子

　宇宙環境でのグレージング継手作成においては，あらか

じめ地上で作成した部品を宇宙環境で組み立てて接合する

場合と，宇宙環境で何らかの加工をして組み立てる場合が

あると考えられる。いずれの場合も宇宙環境での作業には

様々な制約があるため，十分な精度の確保が困難である場

合が予想されること，作業の容易さと確実性を保証する必

要があること，また，宇宙二三に暴露された場所’では日照

部分と非日照部分との温度差による寸法変化が著しいこと

などから，寸法精度の許容差をできる限り大きくできるこ

とが望ましい。このため，施工に際して予想される間隙の

形態とメニスカスの形成過程との関係を十分に把握してお

く必要がある。

（b）加熱条件に起因する因子

　宇宙環境においては可能な限りエネルギー消費量を少な

くすることが望ましいことから，グレージング施工に当た

っては加熱温度をできる限り低くし，加熱時間をできる隈

り短くすることが望ましい。そのため，急峻な温度勾配を

持つ温度分布となりやすい。また，継手の形状や加熱方式

などにも多くの制約が生じることが予想されることから，

接合部に理想的温度分布を与えることは困難である場合が

多いと考えられる。このため，施工時の温度分布と丁丁の

間隙浸透挙動の関連を一九分に把握しておく必要がある。

2．3　微小重力環境下での実験

　上記のようなことから，宇宙環境におけるグレージング

パラメーター検討の際に必要となる指導原理を確立するた

めの基礎資料を得ることを目的として，微小重力実験を行

なうための実験条件ならびに試験片形状の検討を行なった。

微小重力実験は宇宙開発事業団の小型ロケットTR－！A＃5
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号機を用いて，1996年9月に実施された。小型ロケットTR

級A＃5号機は全長！3．47メートル（内ペイロード部5．94メ

ートル），外径約1メートルの固体燃料ロケットであり，到

達高度：約264キロメートル，重力力H速度10　49以下の実験時

聞6分以上を得ることができる。

　本実験ではグレージング継手の最も代表的なものとして，

図1に示すようなスリーブ継手を想定した。内筒Aと内簡

Bを突き合わせた部分に外筒をかぶせ，突き舎わせ部およ

び内筒・外筒間をグレージングにより接合して一体化させ

る。

　接合部の長手方向の断爾の模式図を図2に示す。フィラ

ー設置溝にあらかじめリング状の固体フィラーを設置して

おき，継手外寸部を均一に加熱することにより継手全体を

昇温させ，フィラーが溶融して内筒・外筒問および内筒A

と内簡Bの突き合わせ部に毛管浸透により流入して継手が

形成されるようにする。
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図1　スリーブ継手の概念図
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図2　スリーブ継手の断面形状模式図

内箇

　本実験においては対象とする現象の支配困子が表面張力

のみで，重力の影響が無視し得るものでなければならない。

もし，本実験を1G下で行って微小重力環境下での実験の

代替実験をしょうとする場合，重力に対して号車張力が支

配的になる粂件を次のように考えることができる。

　図3に示すように，間隙中央の直径がd，間隙がaである

二重円筒を水平に置いたとき，間隙浸透に関して重力によ

る静水圧ρghよりも毛管圧△Pcが支配的になるための目

安として両者の比を考えゴそれをボンド数Boと定義する
と，

　　　βo＝△Po／ρ84一・・・・・・・・…　　（1）

　この関係から，表面張力が支配的であるためには少なく

ともBo＞1でなければならない。実際の物性値を用いて試

験片直径と．80の関係を求めると，図3のような関係が求

められる。すなわち，1G望で表面張力が支配的であるよ

うにするためには，試験片の間隙がG．2mmの場合は直径

を少なくとも5mm程度以下にする必要があることにな

る。そのような試験片を用いた実験は実験技術上不可能で

あり，試験片嬉涙は少なくとも10mm程度以上必要であ

る。試験片直径を10mln以上にすると間隙を極端に小さく

しなければならず，実験および結果の解析評価が圏難であ

る。したがって，1G下での実験は事実上不可能であるとい

える。

2．4　融融の狭間際への浸透

2．4．1　融液の浸透機構

　毛管浸透が発生するためには，次の条件が満たされなけ

ればならない。

　（i）液体に複数箇所の自由表面があること

　（ii）自虚表面の一つ以上でメニスカスが形成されること

　（iii）各自由表面の圧力が釣り合わないこと。

　融液の聞隙浸：透の駆動力となる毛管圧力△Pcは，融液

の表面張力勉，液藤の直交する2方向の主曲率半径R1

およびR2の関係として（2）式のラプラスの式で表される。

　　△瓦＝γL　（1／RI÷1／」蘇12）　　・　・　・　・　・　・　・　…　　　　（2）

　また，メニスカス形成部では表而張力および界面張力の

金勺り合いから

　　蹄漏％L十箕　 cosθ　　○　。　…　　　　　●　・　●　・　。　・　。　・　（3）

　ここで，％は固体の表面張力，：瓶は固体／液体間の界

面張力，箕は液体の表藤張力，θは固体に対する液体の接

触角である。

　（2）式の曲率半径は（3）武に示すヤングーデュプレの関係

で示される接触角θと間隙の大きさdで決まる。また，平
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行2板間の液面に対してはR2＝・・として，（2＞式の毛管圧

力は（4）式のようになる。

　　　△！つ＝2γLcosθ／4　・　・　・　・　…　　　　。　・　。　。　。　（4）

　ぬれが良好で接触角が・」・さいときはcosθ窓1として，毛

管圧力は（5）式で示される。

　　　△P＝二2γL／6／　　・　・　…　　　　。　・　。　・　・　。　・　。　・　（5＞

　一方，二重円筒問の毛管浸透においてはメニスカスを形

成する液体の自由表面はリング状になるため，メニスカス

の止長側と外回側でR2の正負が逆になる。このため，メ

ニスカスの内筒鳥には円筒の中心方向へ広がろうとする力

が働く。したがって，二重円管の間隙に対しては（5）式は

適用できず，さらに複雑な関係になるが，近似的には（5）式

で示される毛管圧力によって毛管浸透が発生することにな

る。しかし，毛管圧力の存在だけでは毛管浸透が発生する

とは限らない。融液は非圧縮性流体であるので，自由表面

が2カ所以上存在し，それぞれの自由表面での（5）式で決ま

る圧力に差が生じたときに△Pが大きい方に液体が移動

して毛管浸透が発生する。したがって，浸透挙動は自由表

面の圧力の釣り合いで決まり，それはメニスカスの形状お

よび形態，ならびに表面張力の大きさに依存する。

2．5　供試材の選定

　宰宙環境でのグレージングの可能性が高く，かつ汎用的

で基礎データを得るのに適切な母材として，ステンレス鋼

SUS316を選定した。ステンレス鋼に対する適正フィラー

を選定するために，カップアンドディッシュ試験によりぬ

れ性を調べた。

　ステンレス鋼の雰囲気グレージングに適すると思われる

フィラーを下ろう系を中心に11種類選択し，アルゴンガス

中で所定温度に加熱してフィラーの広がりの程度を調べた

結果を表1に示す。この結果から，融点，ぬれ性，フィレ

ット形成状況などを考慮して，もっとも適当なフィラーと

表1　各種フィラーのぬれ試験結果

手重癸頁（JIS等） 成

72Ag－28Cu

71．8Ag－28Cu－0．2Li

BVAg－8B　i

　　　　…
71，5Ag－28Cu－0．5Ni

言髭L「皇こ（｝く二）　　どξ≧才し・酵｛三

1145

109〔〕

D

A

n45 C

BAgT
　　　1．
BAg㎜18　i

・・A即28Cu－2・・一i∫ C

60Ag－30Ca－10Sn 1095 D

紫煙
92．5Ag－7．3CrO．2Li A

63Ag－28．5Cu－6Sn－2．5N B

BVA葺…29T…　6｛｝A琶“24C・司4夏n－2Ti
　　お　　　　へ　い　　 }　　　　　　　

　BN卜2　　i　Ni－7．｛〕Cr－3．OB・一4，5Si－3、OFe

…一一一一?一一……
　　　　i　　69．ON｛・・19．OCrヨ0．OSi－2．BNi一一5T

C

B

D

BVAg釧Ll　（72Ag－28C・1）一・．5Nl一・，3 A

ぬれ性　A：非常に良い　B：良い　C：余りよくない　D：悪い

して，71．8％Ag－28％Cu－0．2％Li合金（質量％）（JIS　BAg

－8A）を選定した。この合金は溶融温度範囲1043K－1048K

であり，少量添加されたリチウムがぬれを促進するために，

不活性ガス雰呼気および真空中でステンレス鋼に対して極

めて良好なぬれ性を示す。

2．6　メニスカス形成過程と浸透挙動の予測

　微小重力環境下では重力の作用をまったく期待できない。

したがって，固体フィラーが溶融して間隙に浸透を開始す

るときの挙動，すなわちメニスカス形成過程が以後の間隙

浸透に対して決定的な意味を持つ。このため，種々の継手

形態に対して，フィラーが溶融してメニスカスが形成され

間隙浸透が開始するときの温度分布を数値計算により予測

して，フィラーの形成過程を調べた。その結果，フィラー

の形状，場所などの設置方法の相違により間隙浸透挙動が

著しく異なることが明らかになり，それらは以下の7種類に

代表されることが分かった。

　図4～図6および図8に示した温度分布は，肉厚3

mm，外記の外径17mmのステンレス鋼スリーブ継手に対

して，継手外周部を均一に加熱したときの温度分布を数値

計算により予測したものである。数値計算には，本研究の

ために開発した継手断面の二次元モデルに対する熱伝導論

による温度分布の経時変化シミュレーション手法を用いた。

2．6．1　等湿気浸透挙動

　（1）図4は，問隙の中央にフィラーを設置した場合で，

AB間に温度勾配がない。溶融フィラーのメニスカスの毛

管圧力はA側とB側が等しいため，釣り合った状態にあっ

て間際浸透は発生しない。フィラーを内三三に設置した場

合も同様である。

　（2）図5は，間隙端から1／4の位置の外筒側にフィラーを

設置した場合で，AB間ではB側の温度が高いがCD間で

はC側の温度が高くなり温度勾配が逆になる。メニスカス

は始めAC側で形成され，フィラーの全量が溶融してBD

側にも間隙全幅に達するメニスカスが形成されると，△P

が大きい方のメニスカス側の間隙に浸透が発生する。反対

側には浸透しない。メニスカスの形状は両側で同じである

と考えられるので，表面張力が大きくなる低温側で浸透が

発生するものと推定される。

　（3）図6は，間隙端から1／4の位置の内伊勢にフィラーを

設置した場合で，温度勾配は図5の場合と同様である。AC

側で先にメニスカスが形成され，続いてBD側がが溶融し

て聞下半輻にわたるメニスカスが形成されると，間隙浸透

には二つのケースが考えられる。一つは，図5の場合と周

回に低下側へ浸透するケースである。他のケースは，BD側

のメニスカスがフィラー設置溝内へ拡張して曲率半径が拡

大することにより，AC測で間隙浸透が発タ三するケースで

ある。この現象は，BD側のメニスカスの2つの曲率半径の

一方がメニスカスのB側とD側とで正負が逆になるためf）

側の試験♪粗」周方向の曲率半径を小さくする（絶対値で〉

一254一



微小重力環境における接舎技術確立のための基礎研究

護

作用が働くことによる。どちらになるかは，フィラーの溶

融部と未溶：融部の境界部の形状に依存する。

　等間隙に対するメニスカスの形成過程を上記の4種類に

類型化し，微小重力実験用試験片として図7に示す4種類

の試験片形状を提案した。

A

C

G，o

10．o

B

iiフィ．ラ質i；

笏　794P

781．5

Va1．0

Veo5

懸　　　　　794．0

750．5

@」

油79．5

@　η5．0

@　774．o
7605
@4

0，0 1o．6 20．o

coi

30、6

等温線上の温度は℃

D

姦

αo

1α0

A B

C

．iフィ，ラ質ii

D

o．o 　　　　　　　　2e．o

　　　　　　　　co1　　　　　　　　　　　　　等温線上の温疫は℃

図6　等間隙継乎の温度分布一3

一 ……　

図4　等；間隙継手の温度分布一1

（A）フィラー凹凹　外織・中央 （B＞フィラー位薩　内筒・中央

A

C

B

D

一

（C）フィラー位醗　外筒・端

20

2

ウ　　4 唖　　　　　一

のv～6　一ト

¶
　　　　　　内筒
@　＿　　　外筒フイフー

（D｝フィラー丁丁　1弩簡・端

図7　微小重力実験用紺碧ll隙試験片の形状寸法

養

OIO

1a、0

Dβ 20，0

嘗ol

等湯線上の湯漫は℃

図5　等間隙継手の温度分）嚢∫一2

2．6．2　不等間隙浸透挙動

　接合部の間隙が均一でない場合，地上では，通常，闘糠

の狭い方に優先的にフィラーが浸透するが，微小重力環境

では不等闇隙とフィラーの位置関係および温度分布との関

係により，特異な挙動をするものと予想される。これらの

関係の代表的な例として図8～10のような試験片を想定す

る。

　（1＞図8は，フィラー設置位置が間隙端から1／4の位譲の

内筒側にある。フィラーに織してAC側の間隙dACとBD
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A

C

B

iiフィ．ラrii

D

A

C

B

iiフィ．ラr：ii

D

図10　不等間隙浸透挙動一（3）dAC〈dBD

0．0

10．0

o．o 1αO 26．5

co1

30．0

等混線上の温疫は℃

図8不等間隙浸透挙動一（1）d。。＞2dBD

側の間隙d8Dとの大小関係は，　dAC＞2・d8Dである。この

とき試験片外周を均一に加熱すると，AB側の温度勾配は

A〈Bとなり，CD側はC＞Dとなる。フィラーの全量が溶

融してBD側にも間隙全幅にわたるメニスカスが形成され

ると，メニスカスの曲率半径が小さいBD側に流入する。

　②　図9は，フィラーおよび間隙の位：置関係は図8と同

様であるが，AC側の間隙dACとBD側の間隙dBDの大小関

係がdBD〈dAC＜2dBDである点が異なる。試験片外周を均

一に加熱すると，まずAC側に雪田スカスが形成され，次

にBD側にも間隙全編にわたるメニスカスが形成されるが，

BD側のメニスカスは内筒の中心方向へ拡張するためBD

側では間隙浸透が生じず，AC側へ浸透する。

　（3）図10はフィラーの位：置が間隙端から1／4のところに

あり，AC側の間隙dACとBD側の間隙dBDとの大小関係が

dAC〈dBDである。外周の均熱により，まずAC側にメニスカ

スが形成され，次にBD側に液面が形成されてメニスカス

がAC側より大きくなると，　AC側で間隙浸透が発生する。

A

C

B

D

BD側のメニスカスはフィラー内部へ拡張し，BD側では間

隙浸透は発生しない。

　類型化されたこれらを整理して，図11に示す2種類の試

験片形状を提案した。

2．7　マランゴニ効果による融液前縁の乱れ

　液体の自由表面にマランゴニ流が発生するとき，一般に

マランゴニ対流として知られている対流が発生する。しか

し，ある一定の条件下では対流にならずにバルクの液体と

してマクロ的な移動をしたり形状変化を生じることがある。

閣12のaは水平平板上にある液滴の自由表面に温度勾配

があってマランゴ眠流が発生したときの二つの形態を示す。

これは液滴によるぬれが悪い場合で，液滴自由表面の高温

側から低温側へ移動する液体は低温側で反転して逆方向の

流れをつくり，全体が還流となって液滴中に対流を発生さ

せる。液滴は巨視的には平板上で静止している。

　一方，図12のbは液滴によるぬれが良好で接触角が小さ

い場合である。液滴の自由表面では高温側から低温側ヘマ

ランゴニ流が発生すると，低温側では接触角が小さいため

に流れが反転するのに先だって液滴端で拡張ぬれが発生す

る。このため，液体中には対流が発生せず，高温側から低

温側へ運ばれた液体はそのまま低温側で拡張し，巨視的に

はあたかも液滴が全体として低温側へ水平移動したような

挙動を示す。

2G 20

Niiii 口・iiiii　f　－　　ov）トー　　一　　L

8

……一一
遷

鷹野
8＿壁4

一一
峯

内筒 y．，ラー　　　　　鰻筒矯　・・ラー

a｝　閏隙蓬大 b）　総懸蓬小

雛9　不等間隙浸透挙動一（2＞dBD＜dAC〈2・dAC 図11　微小重力実験用不等聞隙浸透試験片の形状寸法
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T1

T1＜　T2

ぬれが悪いとき一一一マランゴニ対流の発生

T1　＜　T2

ぬれが良いとき一一一マランゴニポンプの発生

図12　マランゴニポンプの原理

9

　図13は純ニッケル板上で純銀を溶融し，マランゴニ流に

よるポンプ作用を確認したものである。

　平行2板間に液体が存在し，T1＜T2の温度勾配がある

とき，マランゴニ数がある一定値以上になる条件を満たせ

ば液体の自由表面では高温側から低温側ヘマランゴニ効果

による液体の流動が発生する。その結果，液体は高温側か

ら低温側へ運ばれるが，それによって対流が発生しないと

きはバルクの液体に形状の変化が生じる。図14はその様子

を示し，高温部は凹に低温部は凸になる。時聞の経過とと

もに凹凸は顕著になり，それにともなってマランゴニ数が

大きくなるため，凹凸の変化は次第に加速される。

　二重円筒間の液体に対しても同様に考えることができ，

図14は，円筒の円周方向に温度勾配があるときの展開図と

見なすことができる。

2．8　マランゴニ効果による不均一浸透挙動

　二重円管の間隙の一部に長手方向に沿う高温部または低

温部をつくり，毛管浸透に対するマランゴニ効果によるポ

ンプ作用の影響を調べるための微小重力実験用試験片とし

て，図15に示す形状寸法の試験片を提案した。試験片の内

筒にフィラーの融点に近い融点を持つ金属を封じ込んだ円

管を設置することにより，その融解熱を利用したヒートシ

ンクとして，温度勾配を与える。

12　　　　T1 口 T1 η

3↓・

◇
（a）純ニッケル板上の純銀を約1275Kで

　　均一加熱後、放冷凝固

　　　　　　　号

1：i

（b）ニッケル板の左端を1255K、右端を1310Kの一定

　　温度勾配で6．5分間加熱後、放冷凝固

T1〈T2

図14　マランゴニ流により形成される間隙中の液体自由表面の

　　　凹凸

外筒

内筒
　　ヒートシンク

図13マランゴニ流で移動したニッケル板上の銀 図15　マランゴニ流による不均一浸透試験片の形状寸法
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　図16は設定された試験条件でのヒートシンク付き内筒の

温度分布を数値計算により調べた結果である。内争の最も

低温度の部分がフィラーの融点である！043K以上に達し

たとき，最も温度が高い部分との温度差は約！60Kであり，

マランゴ冷覚が発生する粂件を十分に満たしている。

　　内聖目高温部

／
内筒罎低温部

　　　　＼＼へ
ao

家主a・o

2D．o

ξ5．0

／

740D

940．0

35．o

30．0

⊥・慰繋
　　745．0　　　　　　　7恥．0

／
ニク85、o

0．D 29．O

co1

40．0

等混線上の温度は℃

図16　不均一浸透試験片の温度分布

2．9　小魚
　地上での毛管浸透現象を考察するとき，液体が毛細間隙

に接触してメニスカスを形成する過程に対してはぬれのみ

が考慮され，メニスカス形成過程そのものが問題にされ．る

ことはない。そのため，液体は重力の作用により臼動的に

メニスカスを形成し，特に意識灼に操作することなく毛管

浸透が発生するものと考えるのが普通である。また，一つ

の液体バルクから複数箇所で毛管浸透が発生する場合，同

じ理由により，浸透距離や速度などについては材料の物性

値と欄隙の大小のみで議論される。

　本研究においては，徴小重力環境下での毛管浸透現象に

関しては地上における場合とまったく異なる観点から考察

する必要があることを明らかにした。すななわち，メニス

カスの形成過程に特に注闇する必要があることを示し，加

熱時の温度分布との関係から闇闇スカス形成過程を数種類

の典型的形態に類型化し，間隙浸透挙動を予測した。この

結果を基にして，小型ロケットを用いた微小重力実験の試

験方法並びに試験片形状を提案した。

3　電子ビーム溶接に関する研究

3．1　緒言
　電子ビーム溶接は真空罪・i零で溶接されるため，字宙空聞で

の組立あるいは補修溶接には適しており，米国，1日ソヴィ

エト連邦，暇東独においても気霜空闘での溶接実験が行わ

れている。

さらにいわゆる深溶込み溶接であるため，少ないパワーで

厚板を溶接することが可能となり，有利である。しかし反

面電子ビーム溶接は高電圧を利用するため，電源設計上に

課題がある。一般に電子ビームの径は電子ビームの加速電

圧が高いほど小さくなり，同一パワーによる溶込み深さ（溶

接可能厚さ）は大きくなり，有利となるが，装置設計及び

運転上不利となる。そこで可能な限り電圧を下げかつ電子

ビーム溶接の利点を活用するため，市販の可動式電子銃（加

速電圧60kV）を改良して20kVにし，溶込み形状を調べ

た。パワーは2kW（電子ビーム電流100mA＞に設定した。

　図17は電子ビーム溶接速度と溶込み形状の関係を示す。

なお本装置での電子ビーム径は約し2mmである。なお使

用した鋼板の組成は後述する高速度ビデオ撮影での材料

ST3と嗣一である。宇宙における微小重力粂件下で同一の

溶込み形状を呈するかどうかは問題があるが，本結果から

は低速（20cm／1nin）において，溶接厚さは10mm程度とな

る。すなわちlmm／10mAが目安となる。しかし厳密には，

本結果は図のように電子ビーム溶接が穿孔型の深溶込み形

状を示す範囲に限られる。通常本実験でのビーム径では2，

3mm厚さ以下の鋼の溶接を行う場合，深溶込み形状を得

ることは困難で，アーク溶接と同等の表爾熱伝導型のお三

型の溶込み悩のネック部罵dB2で示される部分よりも表面

側の溶融）溶接となる。

　電子ビーム溶接を利用する場合，以上のように深溶込み

型と熱伝導型のどちらかの溶接モードを虚言することにな

るが，宇宙での溶接を行う場合，溶接部の開先形状を高精

度に設定することが困難なことが予想されるため，できる

だけ溶融輻を広く設定し，かっ深く溶接できることが望ま

しい。地上での溶接では溶融幅を広く設定すると重力によ

る溶融金属の垂れ下がり（溶落ち）が発生し，溶接が困難

になるが，微小重力下では本現象は考慮しなくて良いため，

箕

ぜ駒
　縫
彗給
趨劇
漣漣

陰

一10
オ

5

2

S鵬0鋼：Vわ＝20kV，　lb＝100淵A，収束ビーム

1
毒0

＼（…）＼ぞ。

爺・

　　　　　　　　　＼△

20　　　　50　　100

　溶接速度　琉（cm／m｛n）

図17　電子ビーム溶接による溶込み形状
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できるだけ溶融幅を設定することが可能となると思われる。

　そこで溶融幅を広くかつ溶込み深さを確保することを前

提として考えると，電子ビーム径を広く設定することは好

ましくなく，材料の選定により実現可能かどうかについて

検討した。

3．2　電子ビーム溶接材料の選定

　溶融幅と鉄鋼材料の組成成分の関係にはさまざまな因子

が存在するが，表醸活性成分（S，Oなど）と溶融形態の

関係が良く知られている。特にS含有量はTIG溶接を中心

とするアーク溶接で研究されている3～9＞。すなわち鋼ゆのS

含有量が50ppm（研究によっては10ppm）を境界として，

溶融金属の流動が全く異なることが指摘されている。高S

においては，溶融金属の表面張力の温度依存性は通常の1ぽ1

向と全く異なり，正の温度依存性を示し，溶融金属の温度

が高いほど表面張力が大きくなる。溶接において溶融金属

の温度分布は中心部が周辺部より高くなるため，表面張力

差による駆動力により溶融金属は周辺部から中央方向へ流

動する。そして中央部で内部へと向かい，その結果として

溶込み深さは増加する。一方低Sにおいては周辺部の表面

張力が大きく，高温の溶融金属が周辺方向に流動し，溶融

幅は増大する。この表面張力流（マランゴニ対流）の方向

が異なる結果，高Sでは溶融幅が狭く深い溶込みが，逆に

低Sでは溶融輻が広く浅い溶込みが実現する。

　電子ビーム溶接においてもこのような現象が利用できる

かどうかを試みた。しかしS含有量を系統的に変化させて

鋼板を作成するのは非常に困難であるため，鋳鉄によりS

含有量を変化させた。表2にその7種類の試験材の化学戦

成を示す。表のようにS含有量は10ppm以下～約1000ppm

まで変化させた。しかしこのような鋳鉄は含有C及び0の

量が多く，電子ビーム溶接のような真空中では溶融金属が

生成したCOガスにより非常に荒れるため，　S含有量の金

属流動への影響を調べることが困難であった。そこで同一

の深溶込み溶接を示すレーザ溶接を利用した。本実験では

マルチモードの5kWCO2レーザを使用した。本レーザ溶融

では図18のような溶込み形状が観察された。すなわち（a＞

ワインカップ型＝表面での溶融幅が広く，溶融輻は深さ方

向に急速に減少する，（b）くさび型鳳1雪融輻が若干狭くな

るが，深さ方向にほぼ直線的に減少する，（c）井戸型霊1容：

融輻はかなりの深さまであまり減少しない，及び（d）ボ

ウル丁霊1容込みが浅く，ボウルのような形状の4種類であ

る。

　写真1は溶接速度16．7mm／sec（100cm／min＞での代表的

な溶融部の形状を示す。

写真から明らかなようにS含有量が20ppm以下ではワイ

ンカップ型，70～290ppmではくさび型，540ppm以上では

井戸型を示す。さらに広範翻に溶接速度を変化させたとき

の結果を図19及び図20に示す。図19は表面での溶融幅を示

したものであるが，溶接速度66，6mm／sec以下では顕著な

S含有量依存性を示す。すなわち溶融幅はワインカップ型，

くさび型，井戸型の順序で減少する。83．3mm／sec以上の溶

表2　試作したS含有量の異なる鋳鉄の化学紺成

（質搬％）

Specimen C Si Mn S P Cr Ni Ai Cu Ti

A 3．46 1．45 0．49 〈0．001 0，0！2 0，028 0，010 0，036 0，017 0，012

B 3．42 1．24 0．50 0，002 0，014 0，026 0，014 0，014 0，020 0，013

C 3．47 1．26 0．47 0，007 0，013 0，031 0，014 0，053 0，020 0，022

D 3．44 1．21 0．55 0，009 0，019 0，030 0，020 0，012 0，010 0，010

E 3．39 1．24 0．47 0，029 0，O14 0，069 0，019 0，070 0，O18 0，018

F 3．38 1．29 0．49 0，054 0，012 0，047 0，015 0，007 0，019 0，021

G 3．39 1．28 0．55 0，096 0，012 0，055 0，017 0，006 0，018 0，017

（a）ワインカップ型　　　（b）くさび型

ワ…マー
（c）弁声型

図18　観察された溶込み形状の分類

（d）ボウル型

接速度では深溶込み溶接型の溶融は発生せず，すべてボウ

ル型となり，溶融幅のS含有量依存性は現れない。一方図

21の溶込み深さでは若干のS含有量依存性は存在するが，

一般にほとんど一定と見なすことができる。

　以上のように溶融形態とくに溶融幅はS含有量への依存

性が高い。とくに注目される点は，写真1に示される溶込

み形状のネック部の位置である。すなわち溶融幡がS含有

量とともに著しく変化したと考えるよりも，ネック部の位
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　　　　　　　　　　　　　　表3　電子ビーム溶接に使用したステンレス鋼の化学組成

杏

図第1レンズ

　　　　　　高速度ビデオ

図！図第・レンズ

試料

　モニター

画像処理装置

図21溶：融金属流動観察系の模：式図

置がS含有量の増加とともに，溶込み内部へ移動したと考

えるのが妥当と思われる。

　以上の鋳鉄ほど系統的に調査することは困難であったが，

SUS304及びSUS316ステンレス鋼においても，S含有量の

依存性は確認できた。その化学組成を表3に，また比較的

ビーム径を拡大した非収束ビームによる溶融形態のS含有

（質量％）

　試料
laterial

C Si Mn P S Cr Ni Mo

SUS316（1） 0．05 0．47 0．83 0，025 0，005 17．71 11．75 2．11

SUS316LS（2） 0．05 0．54 0．84 0，024 ＜0．001 17．58 11．74 2．07

SUS316HS（2） 0．06 0．47 0．82 0，028 0，006 17．55 11．83 2．25

SUS304LS（3） 0．06 0．57 1．06 0，032 0，003 18．09 8．45 一

SUS304HS（3） 0．⑪6 0．41 0．86 0，024 0，008 18．29 8．40 一

（1）6mm厚（2）2mm厚（3）3mm厚

量依存性を写真2及び3に示す。

　写真2はSUS304鋼の結果であるが，電流量約70mA以

上の所で，明らかに高いS含有量の材料はネック部と思わ

れる箇所が底部に近くなる。また写真3のSUS316鋼にお

いても，電流量35mAでネック部の位置が著しく異なって

いる。

　そこで溶融金属の流動状態を高速度ビデオ装置により観

察した。3．1節で述べた電子ビーム溶接機では電子銃と試料

の距離が短く，ミラーを配置して溶融金属の状態を撮影す

ると，金属蒸気やスパッターにより瞬時にミラーが汚染さ

れ観察が困難となる。そこで図21に示すように，2つの収

束レンズ系を有する電子ビーム溶接機を使用し，レンズの

電子ビーム溶接　Vb＝70kV，　Vb＝16．7mm／sec，非収束ビーム

　2mm

写真2　ステンレス鋼における溶込み形状に及ぼすS含有量の影響
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電子ビーム溶接　Vb＝70kV，　Vb＝16．7mm／sec，非収束ビーム

Ib（mA）
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　　　　　　　　　　　一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10mm
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一

写真3　ステンレス鋼における溶込み形状に及ぼすS含有量の影響

　2mm

中間に配置したミラーにより溶融金属の流動を観察した。

　本実験で使用したS含有量の異なる鋼板の化学組成を表

4に示す。これらは市販の鋼板であり，S含有量は大幅に

変化はできないが，上記の現象が変化する境界S含有量で

ある50ppmを基準とするとST1及びSTが低S，　STが高

sとなる。しかし同時にST3はSi含有量も増大するため

若干溶融金属の粘性も大きくなると思われる。

　本丁：影で使用した加速電圧は50kVである。最初に溶融

金属の流動と密接な関係のある表面のビードリップルの模

様を写真4（電子ビーム収束時）及び5（電子ビーム非収

束時）である。なお溶込み深さを調整するため電子ビーム

溶接速度を変化させたとき，電子ビーム電流も変化させて

ある。電子ビームを収束させパワー密度を増加すると当然

溶融金属の流動は激しくなる。しかし両条件ともほぼ同じ

傾向が得られている。すなわちST1では，ビードは非常に

表4　溶融金属流動の観察に使用した鋼板の化学組成

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（質量％）

資料番号 C Si Mn P S Ai Cu Ni

ST1 0，048 0．31 1．17 0，006 0．0005 0，036 0．30 0．24

ST2 0，097 0．24 1．52 0，009 0．OO27 0，031 0．02 0．02

ST3 0．18 0．46 1．34 ⑪，024 0，OO7 0．031　　一 一
写真4　S含有量と溶接表面ビードリップル
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写真5　S含有量と溶接表面ビードリップル

滑らかで，ビードリップルもきめの細かい凹凸の少ないも

のである。ST2では若干ビードリップルが荒れてくるが，

ST3では非常に粗いビードとなり，粗いビードリップルの

中に細かいリップルが含まれる。

　これらの条件での溶融金属の流動状態を観察した結果が

写真6及び7である。悪条件とも電子ビームは非収束状態

あものを使用し，，溶融金属量を増加させ溶融金属の流動の

特徴を把握しやすい条件を選定している。写真は500frs／

secの条件で撮：塾し，30msだけサンプリングしたものであ

る。非常に流動は判り難いため，最下図に流動の特徴的な

ものを強調したスケッチ図を示した。結果は溶接速度にあ

まり影響されていないが，写真6で見ると，電子ビーム照

射箇所は非常に輝度の高い白熱部分Aが存在し，そこから

後方に溶融金属が吹き出して高温．部Cを形成している。そ

の高温部の後方には相対的に低温の暗い部分Bが形成され

ている。低S鋼と高S鋼での相違を見ると以下のようにな

る。低S鋼ではAが高温流が中心で吹き出し，それが時間

とともに左右に分散する。同時に周辺では強い高温気流が

後方へとのびる。そして後方の固体壁に近くなると旋回し

て内部へと流れる。高輝度部Aと高温部Cは比較的安定し

ており，この結果低温部に存在するスラグは周辺での溶融

金属の流動にしたがってゆっくりと低温部の中で旋回する。

一方高S鋼中では，高輝度部Aと高温部Cは連動して大き

さを変化させており，これが写真4，5でのビードの荒の

原因となっているものと思われる。高輝度部Aから高温流

が吹き出しているが，低S鋼のときほど顕著ではない。最

も強い高温流は側壁近傍に存在するが，低S鋼よりやや内

部で発生している。高温流は側壁に沿って流動しているが，

後方の低温部では明確な旋回は観察されなかった。これと

同時に低S鋼では旋回したスラグはほとんどBとCの境界

部付近に停留しており，左右へのゆっくりした運動が確認

された。なお溶融池全体の長さは高S鋼でのものがかなり

大きい。

　低速での溶融金属の流動も写真7に示されるようにほぼ

同じである。ただし低S鋼で観察される旋回流は両側での

強さが異なり，写真での上部の流れが強く後方から反対側

まで回り込んでいる。この流れの強弱がスラグの旋回方向

を決定しているものと思われる。なおこの両側での高温流

の強弱は，電子ビームのパワー密度分布が完全な軸対象に

なっていないためと思われる。
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写真6　溶融金属流動状態の高速ビデオ観察結果
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図22　溶融金属に及ぼすS含有量の影響の推定
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写真7　溶融金属流動状態の高速ビデオ観察結果

　以上の観察結果から，図22のような溶融金属の流れを形

成し，溶込み形状が変化するものと推定される。すなわち

低S鋼では高温流動は，表面を流れ，側面に沿って後方に

移動し，後方の壁に沿って内部へと旋回し，両者がぶつか

ったところに低温部が形成される。一方高S鋼では高温流

はビーム孔近傍では表面と内部で流動し，後方へは内部の

流れが支配し，これが後方の壁にぶつかって前方へと環流

し，そのため流動の少ない低温部が長く形成されたものと

思われる。

　以上のようにS含有量は鋼の電子ビーム溶接において，

溶融金属流動に影響を与えるが，アーク溶接で提唱されて

いるような表面張力流による影響かどうかは明確ではな

い。　しかし明らかに50ppm以上のS含有量の鋼では，ネ

ック部は内部へと移動し，全体として溶融幅を増加させる

傾向にあり，電子ビーム溶接の開先精度やビームの位置ず

れに対する許容量を増加させる傾向にある。したがって電

子ビーム溶接の深溶込み特性を利用する場合，50ppm以上

のS含有が望ましい。一方非常に浅い表面溶融を利用する

場合は，表面溶融幅が広いほど望ましく，この場合はS含

有量をできるだけ低下させることが好ましい。

3．3　小　　括

　電子ビーム溶接機を低電圧に調整し，溶込み深さについ

て調べるとともに，宇宙空間での作業環境を考慮して，溶

接施工上の開先精度などの許容範囲を広くできる鋼板の化

学組成について検討した。主な結果は以下の通りである。

（1）20kV－100mAでの溶込み深さは低速（20cm／min）

において10mm程度であり，1mm／10mAが確保できる。

（2）溶融幅を増大し，施工上の許容範囲を広げる場合，

S含有量の調整が好ましい。

（3）深溶込み溶接を行う場合は，50ppm以上のS含有量

に設定すると，内部まで溶融幅が増大し，許容範囲は拡大

する。

（4）浅い溶融での溶接を行う場合，50ppm以下にS含有

量を低減すると，溶融幅が増大する。

（5）これらの溶融形状のS含有量依存性は，溶融金属流

動が変化することに起因するものと思われる。

4　結　　言

　本研究は，スペースステーション等の宇宙環境における

接合技術確立のめに必要な基礎データを得ることを目的と

するもので，グレージングおよび電子ビーム溶接を対象と

した。

　グレージングおよび電子ビーム溶接の両技術とも，微小

重力環境下では重力によって融液の流動促進や安定化を計

ることはできず，表面張力の制御が必須であることが明ら

かになった。

　グレージングにおいては加熱時の温度分布と溶融フィラ

ーの間隙浸透挙動の関係を十分に理解することが極めて重

要であり，電子ビーム溶接においては表面張力に影響を及

ぼす微量成分の影響を十分に理解しておくことが重要であ

ることが明らかにされた。
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微小重力環境における接合技術確立のための棊礎研究

　さらに，グレージングに関してはメこスカス形成過程の

解析結果を基にして小型ロケットを用いた微小重力実験を

行なうための試験方法を検討し，7種類の試験片形状を提

案した。
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構造・材料強度データベースに関する研究

基盤研究

損傷機構研九部

門馬義雄，山崎政義，本郷宏逓，

組織制御研究部

衣川純一，中村治方＊2

調算材料研究部

田中千秋＊3

第5研究グループ

永田徳雄＊4

平成3年度～平成7年度

渡部　隆，西島　敏寧1

要　　約

　尚速増殖炉の接合部材の長期1聖1に1疫る構造健全性を保証するためのデータベースを拡充するために，550℃

におけるクリープ変形および破断挙動を検討した。50nlm以上の板厚を持つ従来1オの304鋼と2．25Cr－1Mo鋼

を中心に，よ｝）肖温強度の同い改良材316FR鋼についても洛接継手を製作し，直径！0mmの小形丸棒試験片

と溶接金属の金籟層を含む大形板状試験片とを用いて長時間のクリープ試験を行った。また母材と溶接金属

から切り出した小形試験片によるクリープひずみデータを取得し，そのクリープひずみ式を用いて，大形溶

接継手のクリープ変形過程を有限門門法でコンピュータシミュレーションを行ってクリープひずみ分布を計

算し，実際の大形溶接継手試験片のそれと比較した。本研究により，延べ試験時同で100万時1ま汀を超えるクリ

ープデータが取得されている。予め試験片表門に1インチあたり50本の直線格子を写真食刻し，クリープ試

験をLl断した大形溶接継手のクリープひずみ分布をCCDカメラによるモアレ丁渉縞を二二処理することに

より，簡便にクリープひずみ分布を求める技法を闘発した。ステンレス鋼の大形溶接継手の溶接金属では板

厚方向でクリープ強度が大きく異なり，溶：接熱サイクルを繰り返し受けた叛厚中心部は表融部よりも非常に

浦いクリープ変形抵抗を持っていることがわかった。また大形溶接継手では，たとえ溶接全属の強度が母材

のそれよりも低くとも熱影響部の変形掬束の効果のために溶接継手の破断位正＿：は号材部となることが多い。

一方，CrMo鋼の大形溶：接継手では溶接熱影響部に含まれる細粒の領域のクリープ変形抵抗が特に小さく，そ

こからクリープき裂が発生することがわかった。鋒材と溶接金属のクリープ構成方程式を用いて，304鋼の大

形溶接継手のクリープひずみ分布を有限要素法により予測するソフトウェアを開発し，Factor　of　2の精度で

推定が可能であることを実証した。

1　緒　　言

　岡速堀殖炉の一次冷却系の炉容器・配管などに使用され

る構造材料として，実験炉「常陽」および原型炉「もんじ

ゅ」では，従来の発電用火力設備（ボイラ・タービン〉用

に広く使われている304ステンレス銅と2．25Cr－1Mo鋼を

採用している1・2）。しかし，将来の大型実証炉以降では而温

強度特性のより優れた316FRステンレス鋼3）と改良而Cr

耐熱鋼4）が採用される児通しである。本研究は晴速堀殖炉

の実用化のために大型炉の而温構造設計基準を策定する．1、

で，その｝剛新根拠を示すデータの拡充を図るために，従来

材料の304鋼と2．25Cr－IMo塗il唖に加えて，三升の原子炉炉容

器候補材料としての316FR鋼と，糊気発生器用｛1笈補材料の

改良9CdMo鋼の溶接継手とを対象として，i、、1温クリープ

極限場研究センター長，＊2（財）発～じ設備技術検査協会，
＊3 F箱闘発事業1田，絹（財）原子力安全技術センター

特性データの取得と評価を行ったものである。

　一般に，溶接継手は母材，溶接金属および港：接熱影響部

からなる不均質な「複合材料」で冶金的な切欠きを持つ5）と

もいわれているが，1。1温で静的な荷重すなわちクリープ負

荷が長時嗣加わると微細組織変化および母耕による搭接金

属の変形拘束とのために，溶接継手のクリープひずみ分布

の再配分が起こる。このような溶接継手のクリープ変形・

破壊過程については従来，溶接継手の一部分を切り娼した

小形試験片を用いて研究されてきたが，溶接残留応力や変

形拘末の効果を無視することになり，実際の炉容器のよう

な大形溶接継手のクリープ変形・破壊等動の実態を必ずし

も反映していないと考えられる。そこで本研究では羅材と

溶接企属の小形丸棒試験片ばか｝）でなく，板厚50mmの全

厚（full－thickness＞溶接継手試験片をも用いて，クリープ試

験を行い，溶接継手のクリープ変形データの薯積と拡充を

はかることとした。更に，得られたクリープのひずみ時間

閃係を母材と汀按金属の小形単体試験ナで特性データから有
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限要素法（FEM）シミュレーションにより予測することを

目標とした。なお，本研究は原子力施設等安全研究年次計

画（平成3～7年度）で当研究所が研究実施機関とされ，て

いた研究課題である。

2　供試溶接継手と試験片

　クリープ試験に用いた溶接継手の母材は，高速増殖炉の

主要構成材料である304，316FR熱間圧延ステンレス鋼板

（板厚50mm）および2．25Cr－1Mo鋼板で，前者は固溶化熱

処理（ST），後者は焼ならし・焼戻し（NT）を施したもの

である。なお，当初，予定した改良9Cr－1Mo鋼について

は，本研究の期間中，溶接継手を入手できず，検討しなか

ったが，次期研究で取り上げることになっている。

　304ステンレス鋼については308系ワイヤを用いて，狭開

先のサブマージアーク溶接（NG－SAW）法およびガスタン

グステンアーク溶接（NG－GTAW）法で作製した2種類の

突合せ溶接継手を準備した。316FR鋼については16－8－2系

のワイヤを用いたNG－GTAWを，2．25Cr－1Mo鋼につい

ては母材とほぼ同等の化学成分を持つ共金系の溶接金属を

使ったNG－SAW溶接継手を準備した。これらの5種類の

溶接継手の断面マクロ組織を図1に示す。表1に母材と溶

接ワイヤの化学成分を示す。供試継手から溶接金属部が試

験片平行部の中央となるような位置から余光を削除した大

形平板溶接継手試験片（WJL），小形丸棒溶接継手試験片

（WJS）を採取した。また，溶接金属部から溶接線方向に

直径6mm標点距離301nmの丸棒溶接金属試験片（WM）

を切り出した。後述するように，ステンレス鋼の溶接金属

のクリープ特性は板厚方向で大きく異なるので，採取位置

をWM1俵面），　WM2（中央），　WM3（裏面）などとして

区別した。母材試験片（BM）は母材原質部から直径10mm

標点距離50mmの標準試験片を切り出した。溶接継手およ

び溶接金属の各試験片の採取要領を図2に示す。なお，平

板溶接継手試験片の全積層が観察できる断面に1インチ

250本の格子を食刻し，クリープ試験を中断・除荷し，本研

究の一環として開発したCCD撮像素子によるモアレ干渉

縞を利用した簡易ひずみ分布測定システムを用いて，荷重

軸方向のひずみ分布を測定した。

304鋼継手A（SAW） 304鋼継手B（GTAW）　316FR鋼継手（GTAw）　2．25cr－1Mo鋼継手（sAw）

T
E．

E
富

⊥

図1　供試溶接継手のマクロ断面

表1供試材と溶接金属（ワイヤ）の化学組成（mass％）

材料 C Si Mn P S Ni Cr Mo Nb V N 溶接法

304鋼母材A

n接金属A

0．05

O．05

0．50

O．32

0．95

P．53

0，027

O，026

0，006

O，004

8．93

X．44

18．4

P8．94

0．14

O．04

0．03

O．01

0，060

O，082

0，049

O，041

SAW

304鋼母材B

n接金属B

0．05

O．02

0．56

O．28

0．85

P．53

0，026

O，028

0，002

O，002

8．86

P0．39

18．47

P9．25

●　， 0，046

O，007

0，037

O，008

GTAW

316FR鋼

n接ワイヤ

0，008

O，012

0．58

O．56

0．84

P．31

0，026

O，022

0，002

O，001

11．1

W．08

16．9

P6．22

2．21

P．81

0，001

O，003

0，006

O，007

0，007

O，117

GTAW

2．25Cr－1Mo鋼

n接金属

0．12

O．11

0．21

O．19

0．51

O．75

0，004

O，005

0，002

O，005

0．19

O．17

2．26

Q．22

0．98

P．02

SAW

一268一



構造・材料強度データベースに関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　…
　　　　　　　　　　　　も　　　　　　　　コ
　　　　　　　　　　　　ロの　　　　みサ　　　　　　　　　藍㌔＼＿ミ〈＼、’・
　　　　　　　　　　　　　　　　　¢瀬　　　　　　　　　じ　　　　　ヨ　　　　　ロ　　　　
　　　　　　　　　㌧隔　　　撃　　　　　、馬　　　　も
　　　　　　　　．・・噂，／㌔へ　　　　馬　嚇

／雑嚢総〉こ澤
／’ @　　　　／づ・’ノ陸楓’　　＼

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Wjs

3

　　．　　’

鱗）％駒鵬、 W麟呈

w麟2
轡鱒3

図2　溶接継手からの試験片採取要領
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CCDカメラを利用したモアレ干渉減法による

ひずみ分布測定システム

　溶接継手は母材，熱影響部および溶接金属部からなる複

合的な不均質部材であり，各構成要素が相：互に干渉し合い

ながらクリープ変形する。従って，溶接継手のクリープ変

形を正しく理解するためには，溶接継手試験片における各

要素の変形挙動を把握する必要がある。そこで，本研究で

は溶接継手のクリープによるひずみ分布を簡便に測定する

手法の開発を試みた。

　平面のひずみ分布を測定する方法としては，格子（グリ

ッド〉法やモアレ干渉縞による解析6）がよく用いられてい

る。しかし，従来のモアレ法では，試料表面に作った格子

と基準格子とを重ね合わせて干渉縞を発生させるので，変

形量が一定の範囲を越えると干渉縞が発生しなくなる。一

般に，任意のひずみに対して干渉縞を発生させるにはひず

みレベルごとに基準格子を置き換える必要がある。また，

ひずみ分布図の作成までには多くの労力と時間を必要とし

た。しかし最近では，処理能力の向上したパーソナルコン

ピュータ（PC）と安価な画像メモリーの出現により，格子イ

メージをデシタルデータとして取り込んで特殊な画像処理

により干渉縞を発生させ，ひずみ分布を算出1する方法ηな

どが開発されている。ところが，これらの手法では干渉縞

を発生させる過程で2次元FFT（高速フーリエ変換）など

の数値計算を必要とする。そこで，本研究では簡便にひず

み分布データを取得し，その画像データをデジタルデータ

として保存することを醤的として，CCDカメラの特性を活

用し，試料表面に作った格子を撮影することにより干渉縞

を発生させ，ひずみ分布図を簡易にデジタルデータとして

保存できるひずみ測定システムの開発を試みた。

3．1　測定システム

　本システムは，予め試験片表面に食刻したグリッドとズ

ームレンズ付きのCCDカメラの組合せによりモアレ干渉

縞を発生させ，その画像データをデジタル化して画像メモ

リボードに取り込み，PCで画像データを解析して結果を

ビテオプリンタに出力するというものである。画像入力し

たCCDカメラの出力を512×512画素，色調が256階調の画

像メモリーボードに取り込んだ。ズームレンズを使用する

ことにより，1つのCCD素子ユニットが感知する画像情

報範闘を可変できる。なお，ズームレンズはCCDカメラ用

のレンズではなく，より収差の少ない光学カメラ用のレン

ズを用い，それにベローズアタッチメントを取り付けた

CCDカメラと接続し，倍率を自由に設定できるようにし

た。導燈プログラムには，画像データの取り込みからひず

み分布の算出までの時間をなるべく高速で行うため，低レ

ベル言語のアセンブラを驚いた。その結果，データ取り込

みからひずみ分布表示までの所要時間は数秒であった。

3．2　計測方法

　ここでは，CCD撮像素子によるひずみ分布測定原理，ひ

ずみ量の算繊，有効走査線本数の決定及び画像の平均化処

理について述べる。

3．2．1　測定原理

　CCDカメラの受光センサーは，　CCD（charge　coupled

device）と呼ばれる電荷移送素子を画素間隔約2G～30μm

で縦横に規期正しく配列したものである。また，得られた

電気信号を画像入力データとして取り扱える機能やCCD

素子自身による標本化などの機能を持っており，画像処理

の入力用として広く用いられている。しかし，格子画像に

対しては，CCDカメラの取り込み段階において，標本化機

能により不必要な干渉縞がしばしば発生することが知られ

ている。本方法では，この歓迎されない干渉を積極的に活

用し，走査線のピッチと格子のピッチとが近い場合に発生

するモアレ干渉縞を用いて，ひずみ解析を行うものである。

モアレ干渉縞は試験片上の格子のピッチとCCD素子の情

報範囲が近い場合に水平方向に発生する。そしてCCD素

子自身の標本化機能により，発生した干渉縞のアナログデ

ータをデジタル信号として画像メモリボードに取り込み，

以下のような解析を行うことにより，ひずみ分布図を作成

できる。

3．2．2　ひずみ量の算出

　上記のようにしてCCDカメラにより発生するモアレ干

渉縞には，1つのCCD素子が感知する画像情報範囲が格

子のピッチより大きい場合と小さい場合が考えられる。前

者の条件で発生するモアレ干渉縞を負モアレ縞，後者の条

件で発生するモアレ干渉縞を正モアレ縞と呼ぶこととする。

干渉縞の間隔は従来のモアレ干渉縞と同様に，正モアレは

ひずみが大きいほどモアレ縞間隔が小さくなる。また，負

モアレはひずみが大きいほどモアレ縞間隔が大きくなる性

質を有している。

　モアレ干渉縞の聞隔とひずみ箪の関係は次のように関係

づけられる。函像メモリーボード512画素に対応する無変形

時の格子の本数を焦ひずみ量εの時の格子本数P、とする
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と試料表面の格子と垂直方向のCCDカメラの走査線が平

行な場合，凡は次式（1）で表わせる。

　　　凡「急　　　　　　　（・〉

また，CCDカメラの垂直方向の走査線本数を瓦，無変形時

のモアレ干渉縞の間隔動，ひずみ量εの時のモアレ干渉

縞の聞隔を◎とすると，正のモアレ干渉縞の現れる範囲

瓦〉興のとき（垢，δはそれぞれ式（2），（3＞のようにな

る。

　　　　　　512　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2）　　　命一　　　　　（R一二）

　　　・「轟〉　　　　（・〉
従って，ひずみ量εは式（1）に式（2），（3）を代入して得

られる式（4）で求めることができる。

　　　　（　ε1十ε）一5！2（’／芳1／命）　（・〉

　同様に，負のモアレ干渉縞に対しても類似の関係式を導

くことができる。

　本方法では，式（4）でわかるように，無変形時のモアレ縞

間隔の設定により，測定者のニーズに合わせて精度良くひ

ずみ分布を計測することが可能である。

3．2．3　有効走査線本数の決定

　式（4＞を使ってひずみ分布を求める場合，CCDカメラの

垂直方向走査線本数乃をまず求める必要がある。そこで，

1インチあたり50本のモデルグリットについて，CCDカメ

ラの倍率を変え，噸像ボード512画素に対応するモデルグリ

ッドの本数を変化させたときに，CCDカメラの走査線との

干渉によリモァレ縞を発生させることができる。画像ボー

ド512画素に対応するモデルグリッドの本数乃が，CCDカ

メラの垂直方向の走査線本数P。に等しいときには，干渉縞

は発生しない。本システムでは，干渉縞が発生しなくなっ

たときの格子の本数・らは398本であった。なお，干渉縞の

闇隔は湾とP。の差が大きいほど小さくなっている。

また，ズームレンズの倍率を変化させ512画素に対応する

各格子の本数と実測のモアレ干渉縞の闇隔端の関係を麟

3に示す。本システムでは画像取込み時に発生した干渉縞

を用いるため，画像処理により干渉縞を発生させる過程を

省略できる特徴がある。また，広いひずみ範囲を倍率を変

化させるだけで簡単に測定できる。

3．2．4　画像の平均化処理

　CCDカメラの走査線と試料表面の格子との干渉により

発生した縞を取込んだ画像データは，しばしば照明むらや

試料表面の汚れなどのため，濃淡が一様ではない。このよ

うなモアレ干渉縞の単純な2値化処理や通常行われている

ノイズ除去処理8）などを行うと情報の欠落が著しい。そこ

で，今解は，X軸（モアレ縞開隔）方向の平均的モアレ干

渉縞間隔に対応する画素数η（ηは奇数）で順次平均化し

倍率底

Pf＝450
綴蓋卜

欄懸
申礁

Pf識424

Pf篇376

鷹ム 灘醗
臥申H

　Pギ＝360

J1欄
画像メモ9一ボー
PC ：CCDカメラの

倍率菖　　　　Pf
；格子の数

Pc〈Pf

Pc嵩Pf

（Pc＝406）

Pc＞Pf

画像メモ9一ボード512二二に対する

Pc：CCDカメラの垂1葭方向の走壷線下

図3　倍率の変化に伴うモアレ縞の変化

たものを，約η／3点平均したデータから差し引くというノ

イズ除去処理法を用いた。またモアレ干渉縞の線が色むら

などのために連続していない場合は，連続させることを臼

的とし，予めY軸方向にできるだけ少ない点数窺で平均

化処理した後に，X軸方向の平均化処理を行った。

　実際の試験片への適応例として，SUS304鋼板の中央に

穴をあけ，表商に1インチ50本の格子を食刻した試験片’を

全ひずみで2％変形させ，そのひずみ分布を求めてみた。

この試験片をCCDカメラで撮影するとモアレ干渉縞が

発生した。しかし，このようにして発生させたモアレ画像

には多くの場合，微少なノイズばかりでなく振幅の大きな

ノイズも重なっている。これらのノイズを除去するため，

前述の平均化処理を行った。なお，干渉縞のピッチがほぼ

12画素であったため，3点平均から！3点平均を引く平均化

処理を用いた。このような濃度分布の例を図4（a）に示

す。小さな周波数成分が除去されていることがわかる。3

点平均から13点平均を引き，ゼロ点を境に2値化した画像

を図4（b）に示す。このデータの1サイクルを干渉縞の間

隔とし，ゼロ点に接する1周期分のメモリーボードの國素

数を求め，前に示した計算式に代入して得られたひずみデ

ータを，8色カラーグラフィックス機能により可視化したひ

ずみ分布図の例を図4（c）に示す。ひずみの少ない端部で

はノイズのためやや不正確であるが，円穴の周辺では，

3～4．4％の大きなひずみが集中していることがわかる。こ

のように，発生した干渉縞に対して簡易的な平均化処理を

用いることによリノイズが除去され，精度の良いひずみ分

布図が得られる。
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ある。現在のシステムでは，これらの操作を手動で行って

いるが，将来は全自動化が可能である。また，画像の取り

込み段階で明るさのレベルをソフト的に変え，干渉縞濃淡

を取り込み段階で強調することにより，高い精度の解析を

行うことができると考えられる。ハードウェアの問題点と

しては基準格子のエッチング技術の向上，画素数の多い画

像ボード，更にひずみの少ないレンズの導入などが精度を

上げるための条件であるが，これらについては今後の検討

課題である。

（c）

30mm

測低

0．0　　0．8　　　1．8　　3．0　　　4．4　　6．2　（％）

図4　モアレ画像データ処理の一例

　　　（a）平均化処理後の濃度分布

　　　（b）モアレ画像データの2値化

　　　（c）ひずみ分布図

3．3　分解能

　本システムによるひずみ測定の分解能と精度はノイズ，

レンズのひずみ等に依存する。そこで無変形の試験片を用

いて干渉縞の間隔（ち（画素数）とひずみ測定の分解能の関

係について求めると，ひずみの精度は干渉縞の聞隔，すな

わち画素数が多くなるほど良くなり，干渉縞の間隔が30画

素以上になるように倍率を設定すれば，分解能は±0．1％以

内であることがわかった。

3．4　今後の課題

　本システムは，基本的にリアルタイムなひずみ分布測定

を簡便におこなうことを目的として開発したものであるが，

以下のような問題点がある。

1）測定範囲のひずみ分布が非常に大きいとき，高ひずみ

　　側の精度が確保できない。

2）表示方法を固定しているため，2次元的なひずみ分布

　　図しか得られない。

　このような難点を改良するために，モアレ画像処理を二

段に分けて行うこととした。具体的には，PCで取り込んだ

画像データをMacintosh上のソフトウェアWinzで解析

し直して表示するという方法を試みた。この方法によれば，

ひずみ分布範囲が大きいときは倍率を変えてモアレデータ

をとり，画像データを切り貼りすることにより，低ひずみ

領域から高ひずみ領域まで精度良く表示することが可能で

4　304鋼溶接継手のクリープひずみ分布と破断挙動

　本研究ではクリープ特性の異なる2種類の鋼厚板の溶接

継手についてクリープひずみ分布データを取得し，別途，

小形丸棒試験片により得られている母材および溶接金属単

体のクリープひずみデータとの対比により，溶接金属のク

リープ特性の違いが溶接継手のクリープ変形挙動に及ぼす

影響について検討した。

4。1　供試材および実験方法

　表1に示した308系溶接ワイヤを用いたSAWと
GTAW継手から大形溶接継手と小形溶接金属試験片を切

り出し，550℃で応力196～294MPaの範囲でクリープ試験

を行った。なお，大形溶接継手の試験には最大荷重容量50

tのクリープ試験機を使った。前章で述べたCCDカメラに

よるモアレ干渉縞法により，荷重軸方向のひずみ分布を測

定した。

4．2　実験結果および考察

4．2．1　溶接継手の硬さ分布

　供試継手WJBの板厚中央部および表面近傍の硬さ分布

を図5に示す。硬さは溶接金属部に隣接した熱影響部で約

HV210と最も大きく，溶接金属部を離れるにつれて徐々に

減少し，母材原質部では約HV170になっている。真影二部

の硬さは板厚方向で差はなく，板厚中央と表面近傍ではほ

ぼ同じHV210であった。一方，溶接金属部の硬さは，表面

近傍では母材原質部と同程度であるが，板厚中央部では約

HV210まで硬化している。なお，溶接継手WJAにおいて

雪

ミ

粕

240

220

200

180

160

140

W」B

　　　　　表面蔑思

議起～炉謹
　琴

　　　板厚中央

溶接金属

　　　　藻．
　　　　ぎ　　け～　　．　㌦
を　　　　　　さ

銭　　ノ
　リ　　ゑぎ
　乱ヘノ悼

溶接金属

60 40　　　　20　　　　　0
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図5　304鋼溶接継手（WJB）の硬さ分布
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も同じ傾向であった．そこで，表面近傍と板厚中央部で硬

さが異なった溶接金属部の板厚方向の硬さ分布を調べた

（図6）。WMAの硬さは，溶接施工の初期に積層し溶接熱

サイクルの影響を最：も多く受けている表面から約30mm

（5，6パス）付近で最も大きく，溶接熱サイクルの影響の少な

い表裏面では小さい。溶接継手W∫Bにおいても溶接金属

部の硬さはWJAの結果と此様に溶接熱サイクルの影響を

多く受けた付近で大きく影響の少ない表裏面で小さくなっ

ている。
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図7　304鋼母材，溶接金属および溶接継手のクリープ曲線
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4．2．2　溶接金属および溶接継手のクリープ変形挙動

　平板継手試験片（WJA，　WJB）および溶接金属試験片

（WMA，　WMB）の550℃，235MPaにおけるクリーープ曲線

を母材試験片（BMA，BMB）の結果と併せて図7に示す。

WMAのクリープ破断寿命はBMAの約1／2であり，BMA

よりもWMAのクリープ強度が小さいアンダーマッチン

グな溶接金属である。しかし，WJAのクリープ破断寿命は

WMAよりも長く，破断位置は溶接金属部であった。一

方，WMBのクリープ破断寿命はBMTの約4倍であり，

BMBよりもWMBクリープ強度が大きいオーバーマッ
チングな溶接金属となっている。しかし，WJBは溶接金属

部で破断し，そのクリープ破断寿命はWMBよりも短い。

　WMAおよびWMBのクリープ破断伸びと破断時間の

関係を図8に示す。WMAの破断伸びは1000　hで約

101　　　　　102　　　　　103　　　　　　璽04　　　　105

　　　　　　　破断時間／鉄

図8　304鋼溶接金属のクリープ破断伸び

25～30％であるが，破断r1幸間の増加にともない減少し10

000hでは約15～17％になる。一方，　WMBの破断伸びは1

000hで約13～17％でありWMAのそれより小さく，10

000hでは約3～5％まで低下している。このように，いず

れの時間においても，WMBの破断延性はWMAより10％
程度小さい。

4．2．3　溶接継手試験片のひずみ分布

　WJBを900　hクリープ試験を行った後，中断・除荷した

試料についてCCD撮像素子により発生させたモアレ干渉

縞醐像データの一例を図9に示す。この干渉縞をひずみ解

析した結果を3次元表示で図10に示す。溶接金属部から離
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WJB，5500C，235MPa，　t＝900h

醗漁

母材　　溶接金属　　母材

麟

図9　溶接継手のクリープ変形によるモアレ干渉縞
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図10304鋼溶接継手のクリープひずみ分部の3次元表示

れた母材原質部では均一な変形をしているが，溶接金属部

のひずみ分布は，溶接金属中央を中心にすり鉢状になって

おり，溶接金属部中央で最も小さく，母材側に近づくにつ

れ徐々に増加している。次に，板厚中央部におけるひずみ

は母材部では約17％であるが溶接金属部に近づくにつれて

低下し，溶接金属部では約1％程度であった。なお，WJA

においても同様な傾向が見られた。

　アンダーマッチングな溶接継手WJAおよびオーバーマ

ッチングな溶接継手WJBの各中断時間における溶接金属

中央の板厚方向のひずみ分布を検討すると，WJAのひず

み分布はいずれの中断時間においても表面より約30mm

（5～8パス）を底に湾曲しており，この傾向は硬さ分布の

測定結果と良く対応している。一方，WJB（tR＝900h）で

はいずれの中断時間においても，変形は表面より約20～40

mmの間では少ない。しかし，表裏面近傍の変形，は板厚中

心部により大きくなっており，ひずみ分布は台形状を呈し

ていた。溶接金属試験片の溶接金属部中央の各位置におけ

る時間の増加に伴うひずみの変化を，溶接金属試験片の結

果と併せて図11に示す。WJAの溶接金属部のクリープ変

　　15

＼
1610
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0

b）WJB＿一
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図11　304鋼溶接継手における溶接金属部のクリープ変形

形速度はWMAよりも遅い。また，溶接金属部内のクリー

プ変形および変形速度は表裏面近傍より小さい。これは，

溶接施工時の溶接熱サイクルにより溶接金属部に導入され

るひずみが，溶接熱サイクルを繰り返し受ける内部で多い

ためである。また，クリープ破断寿命がWMAよりもWJA

で長くなった原因は，WJAでは変形しにくい熱影響部に

溶接金属部の変形が拘束されるが，溶接金属部より切り出

したWMAでは熱影響部による変形の拘束を受けないた

め，WJAの溶接金属部よりクリープ変形が速く進み短時

間で破断したものと考えられる。一方，WJBでは表裏面近

傍の溶接金属部のひずみ速度およびひずみ量はWMBと

比較し大きくなっている。しかし，板厚中央部のひずみ速

度およびひずみ量はWMBとほぼ同等である。このように

オーバーマッチングな溶接継手WJBにおいても内部のク

リープ強度が表裏面近傍より大きい原因は，アンダーマッ

チングな溶接継手WJAと同様に，溶接施工時の溶接熱サ

イクルよるひずみの導入によるものと考えられる。WJB

のクリープ破断寿命がWMBよりも短くなった原因は，表

裏面近傍のクリープ強度がWMBよりも極端に小さくな

っていることおよびWMBのクリープ破断延性がWMA
よりも小さいため，熱影響部の拘束による効果が有効に生

かせなかったためだと考えられる。

4．3　小　括

　クリープ強度についてオーバーマッチングとアンダーマ

ッチングな溶接金属を持つ304鋼大形溶接継手のクリープ

変形・破断挙動を検討し，以下の点を明らかにした。
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1）いずれの場合でも溶接継手のクリープ曲線は鑓材と溶

　接金属のr高欄の位置となり，クリープ破断時間はほぼ

　嚢｝才オに等しい。

2）大形溶接継手に含まれる溶接金属のクリープ強度は板

　厚方向で大きく異なり，溶接熱サイクルによる繰り返

　　し加熱を受ける中心部のクリープ変形抵抗は表裏面近

　傍のそれよりもずっと高い。

3）大形溶接継手のクリープ破断特性を支配する要因は溶

　　接金属のクリープ強度特性ばかりでなく，クリープ破

　　断延性が低いと熱影響部による変形拘束の効果が小さ

　　くなり溶接継手のクリープ破断時間は短くなる。

5　316FR鋼溶接継手のクリープ破断特性

5．1　緒　　言

　316FRステンレス鋼は高温構造材料として広い実績の

ある316ステンレス鋼をベースにC含有量を下げてNを

添加することにより高温クリープ強度を大幅に改良した材

料3）で，溶接金属のクリープ特性についても検討が行われ

ている9）。本研究では表1に示した母材（板厚50mm）と16

－8－2系ワイヤを用いたGTAW継手のクリープ破断挙動に

ついて，550℃でのクリープ変形および破断挙動を検討して

いる。本溶接継手については，未だ十分なクリープ破断デ

ータが取得されていないので，中間的な結果の概略のみを

報告する。

5．2　クり一プ破断特性

　本研究で使用した溶接金属は母材と比べて同一応力での

クリープ破断寿命が約1桁も芋図り，かなりアンダーマッ

チングな溶接継手であった。304鋼の場合同様に，板厚方向

で明確なクリープ強度分布が認められ，板厚中心は母材と

比べて変形抵抗が高く，特に「硬い」ことがわかった。こ

れは溶接熱サイクルの繰り返し加熱の効果によるものであ

る。また，溶接金属のクリープ破断延性が恐材を大きく下

回っていたが，この溶接金属に隣接する母材熱影響部にも

変形拘束のため大きな硬化が認められた。このようなアン

ダーマッチングな溶接継手でも金積分層を含む大形溶接継

手試験片のクリープ破断寿命は溶接金属単体の試験片より

も長くなり，母材とほとんど岡じクリープ破断時間を示し

た。

6　2．25Cr－1Mo鋼溶接継手のクリープ破断特性

　フェライト系耐熱鋼の溶接継手のクリープ破断特性は溶

接熱影響部組織の効果が大きいことがよく知られており，

再現HAZ試験片を用いた検討が必要とされている三〇）。ま

た，フェライト系耐熱鋼の溶接継手では，長時面妖になる

につれてクリープ破断試験による破断位置が偲材部から溶

接熱影響部に移行することが報告されているU）。しかし，小

形および大形継手試験片を対比させたときの，両者の破断

位置および破壊様式の詳細については必ずしも十分に解明

されていない。

　そこで本研究では，典型的なフェライト系耐熱鋼の溶接

継手として，多層盛溶接を施した2。25Cr－1Mo鋼厚板溶接

継手をとりあげ，そのクリープ破断特性に及ぼすHAZ組

織の影響を明らかにするため，溶接部から切り出した小形

丸棒および全厚を含む大形平板の溶接継手試験片を作製し

てクリープ破断試験を行い，寸法・形状の異なる試験片に

おける破断位置および破壊様式を検討した。

6．1　供試材および実験方法

　表！に示した板厚50mmの2．25Cr－1Mo鋼（SCMV　4

NT）を」王S　Z3351　YS－2CM1ワイヤを用いて狭開先サブマ

ージアーク溶接法（NG－SAW）による溶接継手を製作した

（図1）。この溶接継手から1／4tおよび3／4　t（tは板厚）

での小形継手および大形継手試験片を採取した。

　小形継手は丸棒試験片（φ10mm，100mm　GL）で，従来

の研究で用いられている継手試験片に相当する。一方，大

形継手は10mm×50mm（全厚）の断面で，平行部長さ！80

mmの全厚溶接継手試験片である。いずれの試験片も溶接

金属部が試験片平行部の申央となるように採取した。

　小形継手および大形継手を用いて550℃，78～159MPaの

応力範囲でのクリープ試験を行った。溶：接後，応力除去焼

鈍（SR）を行った未使用材およびクリープ破断試験材の組

織観察には光学顕微鏡および走査型電子顕微鏡（SEM）を

用いた。また，溶接SR後の未使用材および破断試験片につ

いてマイクロビッカース（荷重：2．9N＞による硬さ瀾定も

行った。

6．2　実験結果および考察

6．2・1　継手試験片の硬さ分布

　表面における母材部の硬さは，HV190前後であったが，

これに対し1／4tおよび3／4　tでは，　RV180前後と表面に比

べ！0前後小さい値を示している。この傾向は溶接の熱影響

を受けない十分離れたところの母材硬さにおいても同様で

あった。すなわち，板厚の内部に比べ表縢では，熱奴圧延

およびその冷却速度（表面では内部より急冷）効果のため，

硬化しているものと考えられる。この傾向は前述のステン

レス鋼の場合と逆である。

　また，溶接金属部内では厚さ方向で若干の差はあるもの

の，HV190～200の値を示している。なお，　HAZ部の粗粒

域では表面の硬さ分布において左右に鋭い凸型のピークが

認められた。さらに，2／4tにおける硬さ分布を調べた結果

でも，1／4tおよび3／4　tと1司様の傾向を示していた。

6．3・2　継手試験片のクリープ破断特性

　各継手試験片の応カー破断口寺間曲線を母材試験片の結果

と併せて図！2に示す。高応力短時間側では，各継手試験片

の破断時間は麟オ試験片に比べて短いが，低応力長時閥側

では，その差は小さくなっている。短飯間側での強度が母

材試験片に比べて各継手試験片が弱いことは，溶接施工後，

690℃×28hのSR処理により，かなり焼戻され．た状態でク
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図12CrMo鋼母材および溶接継手のクリープ破断曲線

リープ試験に供されたためと思われる。

　小形継手および大形継手のクリープ破断時間はほぼ同等

であるが，どの条件においても大形継手の方が小形継手よ

りやや長い。この原因としては，クリープ試験中の両試験

片の形状効果による応力状態の相異が考えられる。すなわ

ち，小形継手は中実丸棒試験片による単軸応力下にあり，

一方，大形継手の平板試験片では両端を母材および溶接金

属により拘束されるため，多軸応力状態にある。この場合，

前者は応力軸方向に変形し易いが，後者は前者に比べ比較

的変形し難い。

　なお，図中に各継手の破断位置（BM，　HAZ，またはWM）

を示しているが，小形継手においては応力98MPa以上で

HAZで破断し，最も低い応力78MPaでは溶接金属部で破

断している。

　一方，大形継手では最高応力159MPaで母材で破断して

おり，それ以下の応力ではHAZで破断している。このよう

に溶接継手のクリープ破断試験を行うと高応力短時間側か

ら低応力長時間側になるにつれ，寸法・形状の相違に拘わ

らずその破断位置は順次母材，HAZ，溶接金属部へと移行

する傾向が認められる。なお，HAZ破断した両継手の破断

伸びは破断時間の長短に拘わらず，10～20％であった。

6．2・3　継手試験片の破断位置とHAZ組織との関係

　一般に，フェライト系耐熱鋼のHAZの組織は粗粒域，混

粒域および細粒域から成っていることがよく知られてい

る10）。本研究で用いた溶接継手のHAZにおいても同様の

組織が観察された。そこで本節ではHAZ破断した小形継

手および大形継手についてHAZ部のどの領域で破断した

のか詳細に検討する。また，小形継手において応力78MPa

での破断が溶接金属部となった原因についても併せて考察

する。

　図13は応力98MPa，蔭＝10986h　（a）およびt。＝13290

h（b）で破断した小形継手，大形継手の光学顕微鏡による破

面近傍組織と破断試験片の外観写真を示す。HAZで破断

した小形継手ではHAZの細粒域で破断していることがわ

かる。一方，大形継手においても小形継手と同様に，HAZ

細粒域で破断し，き裂の発生起点は破断試験片の外観写真

上のBの位置と思われる。また，高応力側でHAZで破断

した継手試験片についても同様の組織観察を行った結果，

やはり細粒域で破断していることがわかった。このように

HAZ部で破断した小形継手および大形継手では，いずれ

も母材よりの細粒域で破断している。

　この原因としては，母材と隣接したHAZの細粒域では

結晶粒が母材に比べ小さい（約6μm）ために高温での変形

抵抗が小さく，ほとんどすべての変形が局所的なHAZ細

粒域に集中したためと考えられる。

　　　　　　　破断

破断

難綴

灘

鍵灘

a）　550℃，98MPa，　tR＝10986　h

b）　550℃，98MPa，　tR＝13290　h

難

籔

図13CrMo鋼溶接継手の小形丸棒および大形平板試験片のク

　　　リープ破断試験後の外観とミクロ組織
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　つぎに小形継手において，最長時間で溶接金属部で破断

した原1器1について検討する。各破断材の母材，HAZ細粒域

および溶接金属部のマイクロビッカース硬さの変化を溶：接

SR後の未使用材の結果と併せて図14に示す。各破断材の

溶接金属部の硬さは，約1万蒔間まではHAZ細粒域に比

べ，HV170前後と大きな値1を示すが，溶接金属部で破断し

た継手試験片の溶接金属の硬さは，約4万時間では急激に

低下し，HAZの細粒域より小さな値を示している。

　そこで，溶接金属部において急激な硬さの低下が生じた

破断材についてSEMによる組織観察を行った結果，溶接

SR後の未使用材に比べ，溶接金属部破断材では粒内・粒界

炭化物の凝集粗大化が著しいことがわかった。また，溶接

金属部破断材では溶接SR後の未使用材で観察されるフェ

ライトの急冷凝固組織が粒状に変っていた。さらに，糊～

試料のHAZ細粒域についても同様の観察を行ったが，溶

接金属部に比べ粒内・粒界炭化物の凝集粗大化がそれほど

顕著でないことも確認できた。従って，小形継手において，

最長時間で溶接金属部破断した原因はこのような溶接金属

組織の材質劣化によるもの考えられる。

　以上のように，小形継手または大形継手に拘わちず

HAZ破断した継手試験片の破断位置は，いずれも母材部

よりのHAZ細粒域であることが明らかとなった。そこで

次に，HAZ細粒域破断した各継手試験片の破壊様式を調

べた。

6．2・4　継手試験片の破壊様式

　2．25Cr－1Mo鋼の母材試験片単体による破壊様式は，す

でに報告されているが，その破壊様式は低温高応力側の粒

内破壊および高温低応力側の破瀬近傍に生じた動的再結晶

による破壊の2つに大別されている。しかし，溶接金属，
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図14CrMo鋼溶接継手のクリープ破断による硬さの変化

HAZおよび愚材と不均質な組織で構成された溶接継手に

おける破壊様式については，いまだ明らかではない。

　小形継手における破壊様式は図13（a）から粒内で破壊

していることがわかる。また，高応力側でHAZ破断した継

手試験片についても同様に町内破壊していることが観察さ

れた。しかし，大形継手における破壊様式は小形継手とは

異なり，図13（b）に示すような粒界における破壊である。ま

た，応力118MPaにおいても岡様の破壊様式であった。こ

のように，岡一応力下においても小形継手と大形継手では

破壊様式が異なっていた。この原陽として小形継手では破

断部の局部収縮が考えられる。すなわち，HAZ細粒域では

粗粒域，混七竈および愚材よりも粒径が小さいためクリー

プ変形抵抗も小さい。このことによリクリープ試験申に

HAZ細粒域において局部収縮が生じ，実質的な断面積の

減少による応力増加を招き，粒内破壊を起こしたものと考

えられる。一方，大形継手では破断部の局部収縮は小形

継手ほど顕著ではなく，HAZ細粒域において粒界にボイ

ドが生じていた。

6．2・5　大形継手のき裂の発生起点

　現用の高温構造物の要素と考えられる全厚の大形継手試

験片におけるクリープ破壊のき裂がどの部位から発生する

かを明らかにすることは，長時聞運転により材質劣化が蓄

積していると思われる高温構造物の余寿命予測技術におけ

る非破壊的損傷検出法（レプリカ法，物理特性測定法：例

えば超音波特性，電気特性，磁気特性，放射線特性など）

の適用性に大きな意義を持っている。すなわち，き裂の発

生が表裏面近くであるか，板厚内部であるかによって適用

できる検戯去が左右される。

　大形継手におけるき裂の発生趨点は破題形態および酸化

色の度合いから國13（b）に示した破断試験片の外観写真上

のBの位置からき裂が生じ，表藤および裏強部へとき裂が

進展したものと思われる。すなわち表裏部ビード会合面の

HAZ細粒域と推定される。そこで，表裏部ビード会合面に

おけるHAZ組織観察を光学顕微鏡により行った。この領

域での組織は粗粒域および混粒域は観察されず，細粒域の

みのHAZ組織が観察された。このように，同一の供試継手

のHAZであっても板厚方向の位置により組織が異なるこ

とが明らかになった。

　そこで，粗粒域，混粒域および細粒域が観察されたHAZ

組織と細粒域のみが観察されたHAZ組織を模式図とし

て図15に示す。本供試継手の場合，Aの部分での紺織は溶

接金属，粗粒域，混粒域，細粒域および母材で構成されて

おり，その粒径は粗粒域で40μm，細粒域で6μmおよび母材

で33μmである。また各領域の輻は，粗粒域および混粒域で

約700μm，細粒域で約1300μmである。しかし，Bのような

表裏部ビード会合面での組織は，溶接金属，細粒域および

母材で構成されており，細粒域の輻は約2700μmである。

　通常，材料試験における厚板の強度評価では板厚の　1／
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図15CrMo鋼溶接継手の熱影響部のミクロ組織（模式図）

4t，2／4　tおよび3／4　tいずれかの位置から小形継手試験片

が採取されている。しかし，溶接開先形状によりその位概

に表裏部ビード会合醸（細粒：域）が形成されているとは限

らない。一方，実溶接構造部には必ず表裏部ビード会合面

が存在する。したがって，溶接継手のク、リープ損傷機構を

明らかにしクリ・一プ破断毒命・余寿命を予測するには，表

裏部ビード会舎画をも含んだ大形平板継手試験片で評価す

る必要がある。全厚の積層を含む大形溶：接継手では表裏部

ビード会合面の｝至AZにおける細粒域が，他の場所のHAZ

細粒域よりも粒界面積が大きく，変形がより大きいために

き裂が早く発生したものと考えられる。

6．3　小謡
　多層盛溶接を施した2．25Cr－IMo鋼厚板溶接継手のクリ

ープ破断特性を明らかにするため，溶接部から切り写した

小形丸棒および全厚を含む大形平板の溶接継手試験片を作

製して550℃でクリープ破断試験を行い，寸法・形状の異な

る試験片における破断位置および破壊様式を調べるととも

にHAZ組織と関連づけて検討した結果，以下の知見を得
た。

！）HAZ破断した小形および大形継手試験片は，いずれ

　　も溶接熱影響部の樗材よりの細粒域で破断しており，

　　小形継手試験片はHAZ細粒域の局部収縮における粒

　　内破壊であるのに対し，大形継手試験片ではHAZ細

　　粒域の局部収縮が顕著でない粒界破壊であることがわ

　　かった。

2）約4万時間で破断した小形継手試験片の破断位置は溶

　　接金属部であったが，それは溶接金属組織が急冷凝圃

　組織からしだいに粒状化することによるフェライト粒

　の軟化がHAZ細粒域より顕著であるためと考えられ

　　る。

3）多層盛溶接継手における表裏部ビード会合面のHAZ

　組織では粗粒域（40μm）および雨粒域は観察されず，

　細粒域（6μm）のみであることがわかった。また，こ

　の領域が大形継手試験片においてき裂の発生の起点に

　　なっているものと推察した。

7　FEMによる溶接継手のクリープ解析

7．1　本研究で開発したFEMの特徴

　実際のFBR炉容器のような大形の溶接構造物のクリー

プひずみ特性を予測するには，クリープ変形の時聞を増分

的に進め，その間に生ずるク’リープひずみを一種の初期ひ

ずみと兇なして応力解析を行う有隈要素法（F£M）の適

用12）が必要である。通常，FEMによる構造計算結果を実験

データで実証することは困難であるが，本研究では，前述

のように大形溶接継手試験片により取得したクリープひず

みデータを活用できたので，モデルによる計算結果の妥当

性を検証できる。当初，平面応力を仮定した2次元モデル

から出発したが，板厚効果などを取り入れるため，最終的

には3次元のモデルへと拡張した。なお，溶接金属のクリ

ープ特性については板厚方向の分布を考慮して2種類の異

なるクリープひずみ式を用いた。

　本研究で基本としたFEMのモデル式はクリープ損傷を

考慮したクリープ構i成方程式（McVetty－Garofalo13））を用

いるもので，弾塑性変形式およびクリープ構成式に含まれ

る材料定数は全部で12個必要であったが，母材，溶接金属

およびHAZのそれぞれについて，小形丸棒試験片の単軸

高温引張およびクリープ試験データ（延べ試験時開は約90

万h）から導いた。また，今回，検討した304鋼の550℃での

クリープ変形は，特に栂材に対して公称ひずみが過大なの

で定荷重クリープ試験における真応力増加の効果を時雨平

均することが必要であった。

7．2　FEM計算結果とその検討

　まず，母材と溶接金属のクリープひずみデータと使用し

たクリープ構成式の比較を図16に示す。図17は大形溶接継

手のクリープひずみ測定結果と3次元のモデルFEMによ

るクリープひずみ計算結果との比較の例てある。高い応力

のクリープひずみ近似はうまくいっているが，低応力・長

時聞のひずみの予測の精度は未だ不十分である。しかし全
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ体としては，推定したクリープ寿命と実際の測定データと

の間にはファクター2（1／2ないし2倍）の相関があり，当

初の農i標精度に到達している。ここで検討したアンダーマ

ッチングな304鋼溶接継手では，変形稲束のために生ずる多

軸応力の効果がMisesの枳出応力を低くする方向に作用

する。従って，溶接金属部のクリープ強度は単軸応力のも

とでの溶接金属単体のそれよりも高くなり，我々の以前の
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図18　304鋼大形溶接継手試験片のクリープ破断試験後の外観
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図17304鋼大形溶接継手試験片のクリープひずみデータと

　　FEMシュミレーションによる計算結果の比較

研究では軽度のアンダーマッチングな溶接継手では母材で

破断することを確かめている。しかし，本研究で検討した

応力範囲では継手試験片はいずれも溶接金属部で破断した

（図18）。これは溶接金属のクリープ強度が十分でなかった

ことを意味するが，溶接継手のクリープ破断寿命は溶接金

属単体のそれよりもかなり大きく母材のそれに極めて近い。

7．3　今後の課題

1）長時間・低応力のクリープひずみ予測の精度を上げる

　　ことが必要であるが，そのためには外挿法の適用と構

　　成方程式の材料定数をいっそう長時間のクリープ試験

　　により決定することが必要である。

2）溶接金属のクリープ特性の局部変動性をより忠実に反

　　映するクリープ構成式を求めることと狭小なHAZの

　　クリープ特性を反映させることが必要である。このた

　めには溶接金属から直径2mm程度のサブサイズ試

　験片を切り出してクリープひずみデータを取得中であ

　　る。

3）HAZ部の変形拘束の効果などを正しく勘案するには

　多軸応力の状態を考慮する必要がある。

4）連続体力学のみならず，き裂の存在を前提とする破壊

　力学の概念を含むFEMの高度化が必要である。

8　結　　言

　本研究で対象とした，いずれの材料についても，溶接継

手のクリープ損傷機構を明らかにし，クリープ破断寿命・

余寿命の予測をするには，き裂が表面および内部のどこか

ら生じるのかを把握できる温厚を含んだ大形継手試験片で

評価する必要があることが明らかとなった6将来材料であ

る316FR鋼および改良9Cr－1Mo鋼の溶接継手については，

クリープデータの蓄積が少なく，本研究の期間内で十分な

検討を加えるまでに至っていない。また，本研究では溶接

継手のクリープ損傷のミクロ的な挙動と定量化については

不十分であったので，次期の研究で取り組みたい。
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微生物と材料の反応に関する基礎研究

基盤研究

損傷機構研究部

升田博之，青木愛子，倥酋英志，鷲頭直樹

平成5年度～平成7年度

要 旨

　従来実際に問題となる腐食の多くが酸素濃淡電池などで起こると考えられていたが，腐食ピット内に多く

のバクテリアが検出され，バクテリアの腐食への寄与が徐々に問題視され始めた。特に鉄酸化細菌は金属材

料の腐食を助長することが知られている。腐食が関係する材料の損傷には2つある。ひとつは腐食による減

肉がもたらす破壊，もうひとつはき裂の発生点であるピットの形成である。本研究は特にバクテリアが引き

起こす局部腐食に注擦して，バクテリアによるピット発生の機構の解明を試みた。その結果バクテリアが金

属表面に付着してすきま腐食を引き起こし，バクテリアサイズのピットを発生させる可能性が強いことが判

明した。

1　緒　　言

　本研究においては我々はまずバクテリアの活性度のモニ

タリング技術の開発を行い，水晶マイクロバランス法を用

いてバクテリアの活性度：のその場測定が可能であることを

実証した。この研究は本研究の初年度から2年度にあたる

もので，これについては同時に行った重点基礎研究ギバク

テリア活性度のモニタリングに関する基礎的研究」におい

て詳しく報告したので1）省略する。ここでは2年度から3

年度：について行った研究について述べる。

　従来実際に問題となる腐食の多くが酸素濃淡電池などで

起こると考えられていたが，腐食ピット内に多くのバクテ

リアが検出され，バクテリアの腐食への寄与が徐々に問題

視され始めた。特に鉄酸化細菌は金属材料の腐食を助長す

ることが知られている。またこの細菌はFe2÷を栄養源とし

て生怠するので，Fe2÷の濃度が変化すれば細菌の活性度が

変化し，その結果腐食速度も変化することが予想される。

そこで，Fe2＋を含まない鉄酸化細菌の培養液とFe2＋を加え

た培養液に。“，Niおよびsus304鋼を浸漬したときの，浸：

漬後の金属表面の形状を原子間力顕微鏡（AFM）で観察し

た。また初期段階の腐食状況と表酒に付着した細菌の活性

度の関係も調べた。菌の活性度については，活性なほど細

胞分裂が頻繁に起こると考えられるので，分裂の形跡の有

無を活性か否かの基準とした。

2　実験方法

　9K培地で回分培養した鉄酸化細菌を遠心分離し，その

湿重量10mgをFeSO4を含まない9K培地1dm－3に懸濁さ

せた。これを二分し，一方は何も加えず，他方にはFeSO、

を加えてFe2＋濃度を0．02mol　dm－3にした。　pHはいずれも

3．0とした。

　CuおよびNiについては，表面を＃600のエメリー紙で研

磨した，大きさ15×10×1mm3の試料をそれぞれにつき2

枚準備した。SUS304鋼は大きさ15×10×3mm3で＃600のエ

メリー紙で研磨したもの2枚，＃600のエメリー紙で研磨し

た後電解研磨したもの2枚を準備した。各試料は浸漬前に

室温大気申に120h放置した。

　調製した腐食液を直径90mm深さ20mmのシャーレに

100cln3とった。これに2放ずつ作成した各試料のうち各1

枚をFeSO4を加えていない液に，他の1枚をFeSO、を加え

た液に浸漬した。このとき，各シャーレに1枚の試料とし，

観察すべき蕨（最も広い面）を垂直にした。そして浸漬後

の試料を水洗いし，室温大気中で48h乾燥させた。これらの

表面をAFMで観察した。

3　実験結果ならびに考察

　FeSO4を加えていない培養液に浸漬したCu表面の
AFM像を図1に，FeSO、を加えた培養液に浸：漬したCu表

面のAFM像を図2にそれぞれ示す。また，FeSO、を加えて

いない培養液に浸漬したNi表面のAFM像を図3に，

FeSO、を加えた培養液に浸漬したNi表面のAFM像を図

4にそれぞれ示す。これらを比較すると，Cu，Mいずれも

培養液にFeSO4を加えた場合に表面の荒れが激しかった。

よって，F♂の添加によって鉄酸化細菌が活発化し，腐食速

度を増大させたと考えられる。すなわち鉄酸化細菌による

CuならびにNiの腐食では，水中のFe2＋濃度がその速度に

影響をおよぼすと考えられる。FeSO4を加えていない培養

液にSUS304鋼を浸漬したとき，表面のAFM観察より，＃
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図1　Cu表面のAFM像（FeSO、無添加、10×8μm　高さ等

　　倍）

図2　Cu表面のAFM像（FeSO4添加、10×8μm　高さ等倍）

600のエメリー紙で研磨したもの，電解研磨したものいずれ

も表面の荒れなどは認められず，細菌も付着していなかっ

た。

　＃600のエメリ一紙で研磨したSUS304鋼をFeSO4を加

えた培養液に24h浸漬したときの表面のAFM像を図5に

示す。表面は全体的に多少荒れており，細菌の付着が認め

られた。図5における左側手前の細菌とその近傍部分を拡

大観察した像を図6に示す。細菌の周囲に深さ約30nmの

溝が形成されているのが認められる。これは細菌の付着部

分が他の部分より大きな速度で腐食し，その結果付着部分

が窪んだためであると考えられる。

　電解研磨したSUS304鋼をFeSO4を加えた培養液に浸

漬したときの表面のAFM像を図7に示す。表面の荒れは

少ないが，細菌の付着は認められた。図7の観察領域にお

いて，細菌の付着部分を拡大して再度観察したものが図8

から10である。これらに共通して認められた特徴は，細菌

が付着していない部分はほとんど荒れておらず，細菌の付

着部分のみが80nm程度窪んでいたことである。これは図

5に示した＃600のエメリー紙で研磨したSUS304鋼での，

細菌付着部分の窪みよりも深い。

　図11および12に48h浸漬後の電解研磨したSUS304鋼の

粒界腐食が認められた部分のAFM観察像の一例を示す。

図11に見られた細菌は中央にくびれがあり，これを中心に

して対称形をなしていた。これは細胞分裂中あるいは分裂

後であったことを示していると考えられる。図12に見られ

た4体の細菌のうち，2体は図11に見られた細菌と同様に

くびれを中心にした対称形であり，細胞分裂があったと考

えられる。残り2体のうち1体は左右に細長い形状をして

いたので細胞分裂が近かったものと思われる。したがって，

細胞分裂の兆候が見られなかったのは1体だけであった。

また，図に示した以外にも，粒界腐食が認められた部分で

は，細菌に細胞分裂の形跡が多く認められた。よって，粒

界腐食が発生すると，その近傍に付着した細菌の活性は比

較的高くなると考えられる。これは，粒界が腐食すること

によって，細菌の栄養源であるFe2＋が供給されたためで

あると思われる。

　図13および14に試料表面上の初期段階のピットと思われ

る細孔と，その近傍に付着した細菌の観察像を示す。図13

には細菌が2体見られたが，このうちの細孔に近い細菌に

は明確に細胞分裂の形跡が認められた。これは，細孔部分

が溶出してFe2＋が放出され，細孔近傍におけるFe2＋濃度

が上昇したために，細菌が活性化したためではないかと思

われる。図14においても，細胞分裂の形跡がある細菌が細

孔部分に存在していた。また，図14に見られた細菌は，そ

の一部分が細孔内に落ち込んでいた。これは，溶出によっ

て細菌の栄養源であるFe2＋濃度が高くなった細孔内に，細

菌が潜り込んで生息していることを示している。これらの

ピットの特徴としてほぼ大きさが細菌の大きさに等しいこ

とが挙げられる。このことは図7に見られるような細菌の

付着によって発生した隙間腐食が発達してピットになった

可能性が大きいことを示している。

　粒界腐食や細孔が見られない部分にも，細菌の付着が認

められたが，細胞分裂の形跡は比較的少なかった。したが

って，腐食によるFe2＋の発生が少ない部分では，細菌の活

性度は比較的低いと考えられる。

　これらのことから，水中にある程度Fe2＋が存在すると

き，鉄酸化細菌はSUS304鋼を腐食させる働きがあり，その

影響は細菌の付着部分により大きく現われると考えられる。

また，この傾向は表面が平滑なときにより顕著であったの

で，表面が平滑な場合には細菌による影響が細菌のごく近

傍に集中するものと考えられる。ステンレス鋼が細菌によ

って腐食する場合，ピットが形成されることが多く，ピッ
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図3　Ni表面のAFM像（FeSO4無添加、10×8μm　高さ等
　　　倍）

曳．．．

．壌ダ

図5　＃600で研磨したSUS304鋼のAFM像（FeSO、添加）

図4　Ni表面のAFM像（FeSO4添加、10×8μm　高さ等倍）

図6　図5の拡大像

継…

』＿」
図7　電解研磨したSUS304鋼のAFM像（FeSO4添加） 図8　図7の左の細菌の5倍拡大像
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図9　図7の右の細菌の5倍拡大像 図10　図7の手前の細菌の5倍拡大像
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図11粒界腐食近傍の鉄酸化細菌

　　　　鷲
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　　　　　　　鞍

懸

図12　粒界腐食近傍の細菌（広範囲）

莞

鶴

岡14　ピット内に住み着く鉄酸化細菌

図13　ピット近傍の鉄酸化細菌
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ト内部には細菌が棲息しているといわれている2｝。鉄酸化

細菌の付着部分が窪んでいたことは，細菌によるSUS304

鋼表藤のピットの形成の第一段階であると考えられる。す

なわち，先ず細菌がSUS304鋼表面に付着し，次いで細菌の

付着や活動によって付着部分が選択的に腐食し，その結果

細菌がしだいに浸食して行き，最終的にピットを形成する

ことが本観察結果から一つのメカニズムとして考えられる。

応力腐食割れや，腐食疲労では初期き裂長さが寿命予測の

最重要要因となる。鉄酸化細菌が関与する腐食環境では鉄

酸化細繭の大きさ，すなわち1．5μInXO．5μm程度が初期

き裂として寿命初期に発生することになり，このような環

境では，鉄酸化細菌によって形成される初期欠陥を考慮に

入れた設計が必要となる。

4　結　　論

（1）鉄酸化細菌によるCu，NiおよびSUS304鋼の腐食速

　　度は培養液中のFe2＋の濃度によって変化する。

（2）鉄酸化細菌がSUS304鋼を腐食させる場合，細菌が付

　　着した部分が選択的に腐食し孔食を発生させる機構

がAFM観察から推定される。
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軽水炉材料の環境劣化に関する研究

基盤研究
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要　　約

　本研究は，軽水炉用構造材料を対象に，冷却材象境を楳擬した扇温蒋圧水中におけるき裂損傷の発生及び

伝ぱ機構をミクロに解明するための評価手法を検討するとともに，種々の手法を用いて技信素過程の解明を

甜旨す。さらに得られた損傷過程や影響因子等に関する知見の体系化・知識ベース化を図るとともに，環境

劣化弁命予測手法の確立に資することを段的としている。供試材は原子炉脹力感器用低合金鋼，ステンレス

鋼およびニッケル基合金である。得られた成果のうち主要なものは以下の通りである。

（！＞高温水条件下における局部損傷評価の電安丸化学的手法の一環として，外部照合電極を用いた交流イン

ピーダンス法による計測システムを構築するとともに，圧力容器用具合金鋼の関連の電気化学的基礎データ

を得ることができた。さらに，WOL型試験片を用いてインピーダンス特性を調べた結果，き裂の有無による

特性の違いが明瞭に現れたことから，交流インピーダンス法が｝。1部損傷評価へ適11ヨできる可泥性があること

が明らかになった。

（2）高温高圧水環境下で，環境助長劉れ感受性に対する璽要な影響因子である鋼中の硫黄（S＞に滋航し，

MnS介在物の溶解挙動を調べるとともに，原子闘力顕微鏡（AFM）によるM11Sの溶解速度の予測を行っ

た。その結果，MnS介在物溶幽は温反の．L＝昇とともに増加するが，423K以下では溶出が抑1｝｝llされることが

確かめられた。

AFMによるMnS介在物近傍の縦断薗形状の測定結果より，高温度域における溶解速度を予測できること

がわかった。

（3）Alloy6GOの10％NaOH溶1夜中におけるひずみ冠極挙動は，温度により面しく異なることが明らかとな

った。また，Alloy600のSCC感受性とひずみ電極挙動の関係は，ステンレス鋼の易合と著しく異なった。こ

れは，AIIoy600のSCC発生の面皮二領域は，活性態から不動態への遷移領域にあり，ステンレス鋼は不動態潮

脚にあるためで，両老の割れ機講に違いがあると考えられる。

（4）高温．水中におけて腐食疲労（CF＞に応力腐食割れ（SCC）が重」ました場合の枳出作月1の効果を明らかにす

るため，SCC感受性の高い鋭敏化304ステンレス鋼を用いてCF／SCCの枳互作用の効果について，応力比（R＞

一定の疲労試験（モード1），定点重速度試験（モード2＞および両者を組み合わせた複合負荷試験（モード

3）の3つの試験モードで検討した。その結果，モード1のき時点ぱ速度は，モード2と比べて約10倍ほど

速く，またモード3のき裂伝ぱ面皮はモード1とモード2を線形加算したものよりさらに約3倍ほど加速し

ており，CF／SCCの亘’：作用による加速効朱が顕著に現れることがわかった。また，モード3ではCFによる

破顧のほかに粒界SCC破面が混淫していることが確認された。（5）高温水中応力腐食割れ（SCC）関連の

データについては，ステンレス鋼を中心に，既存の文献データも含めてひずみ速度，濃度，並存酸素濃皮，

四面率等のパラメータ間の相関を検討するとともに，データベースに基づいたSCC発生による破壊領域三園

作成のための基礎的検討を行った。その結果，義々のSCC冷飯試験からだけでは捉えられないいくつかの興

味ある知見が得られた。すなわち，負荷モードの異なるSCC試験結果が適当な無次元化処理を行うことによ

り統一的に評価できること。溶存酸素（DO）濃度をパラメータにしたSCCの破壊1畑瀬線図の上隈億の予測

が可能となったこと。限定された範囲ではあるが，pH値：をパラメータとして，　SCCの破壊領域線図の上限値

の予測が可能となったこと。Uベンド試験によって得られた粒界破面率は必ずしも二大応力と比例関係には

ないこと等である。

（6）当研究所では長年に鶯り軽水炉冷却材環境を模擬した高温山水中において，原子炉溺構造材料の局

部腐食に関する研究を行ってきた。これらの研究において蓄積された研究成果を，今後の研究の展開に有効

に活用するため，これまでの実験や解析から得られた一連の図表を中心に研多㌔成果情報データベースを構築

した。このデータベースを利用して，従来損傷形態，材料等個々に得られていたデータを統合化することに

より新たな知見が得られることがわかった。

＊i ､究開女rl時の組織

紹現在：（財）原子力安全技術センター

紹現在：横浜園立大淳協同研究推進センター客良教授

魁現在：損傷機構研究部
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1　緒　　雷

　原子力発電プラントの安全性，信頼性を高めるためには，

その基盤となる構造材料，とくに，放射1生物質の閉じこめ

を担う圧力バウンダリー用の材料の健全性を長期間にわた

り確保するため，冷却材環境下の挙動を十分に把握し，設

計や安全運転に反映させる必要がある。このような観点か

ら，嘉研究所においては，わが国の原子力施設等安全研究

年次計画に基づいて，昭和55年度から現在まで安全研究を

継続している。対象材料としては，圧力バウンダリーを構

成する圧力容器用低合金鋼，一次系配管用炭素鋼，ステン

レス鋼および蒸気発生器地熱管用エッケル基合金等で，軽

水炉冷却材を模擬した高温高圧的環境下で，主として腐食

疲労，応力腐食割れ並びに関連の周部損傷機構の解明等に

関する研究を行ってきたD岬〉。これらの研究成果は，昭和63

年度金属材料技術研究所研究報告集9「軽水炉用金属材料

の腐食疲労と応力腐食に関する研究（中間報告）」および同

じく研究報告集14「軽水炉用金属材料の腐食疲労一応力腐

食割れ相互作用に関する研究」として取りまとめられてい

る。

　本研究では，軽水炉壁構造材料について，冷却材模擬環

境中の局部損傷の発生および伝ぱの機構をミクロに解明す

るための評価手法を開発するとともに，損傷素過程の定量

化を冒指す。得られた結果を解析し，局部損傷の律速過程

に関するデータの知識化を図り，環境劣化寿命予測手法に

資することを目的に，1．損傷評価手法の検討，2．損傷

素過程の検討および3．情報の体系化・知識化について実

施した。

2　損傷評価手法の検討

　そこで本研究では，まず交流インピーダンス法による高

温高圧水中電気化学計測技術の確立を図ると共に，同環境

下において同手法の局部損傷評価への適用の可能性を探る

ことを目的とし，そのための関連基礎研究を行った。また

本研究の特徴である交流インピーダンス法の局部損傷評価

への適用のため，切欠き材としてWOL（Wedge　Opening

Loading）型試験片を用いた。同試験片には，き適温内部の

液性の情報を捉えるため，試験片板厚中央部にき裂伝ぱ方

向に平行な貫通孔を設けてあり，これに外部照合電極のル

ギン管が装着できるようにして，できるだけき裂面内の電

気化学情報が得られるようにした。

2．1．2　実験方法

　供試材は，圧力容器用調質型マンガン・モリブデン・ニ

ッケル鋼JIS　G3120　SQV2A（ASTM　A533B　ci．1相当）の

中硫黄材（M材）である。素材は板厚38mmの圧延材で，熱

処理として1173K水焼入れ，933K×5hrの空冷及び873K×

25hr（冷却速度323K／hr）の応力除去焼純（SR）処理を行っ

たものである。本供試材の化学成分及び機械的性質をそれ

ぞれ表1及び表2に示す。本研究で用いた試験片は平板試験

片及びWOL（Wedge　Opening　Loadi貧g）型試験片の2種

類で，それらの形状・寸法をそれぞれ図1および図2に示

す。平板試験片は供試材の分極曲線を求めるためのもので，

表1　供試材の化学成分（mass％）

材料 C Si Mn P S

SQV2A 0．21 0．29 145 0，007 0，014

材料 M　　Cr　　Mo　　Cu

SQV2A　　O，65　0，03　0，51　0，03

2．1　交流インピーダンス法

　金属材料の腐食現象は，金属と溶液の界面での電荷移動

を伴う電極反応に帰着することができる。従って，腐食系

の反応を電気化学的手法により捉えようとする研究は従来

よりなされてきており，交流インピーダンス法もその一つ

である。界面の挙動を特徴づけるものにインピーダンスが

あり腐食系のインピーダンス測定を行うことにより，系の

物性や電極反応機構を特徴づけることができる。

　交流インピーダンス法は非定常法の代表的な一つであり，

金属の腐食をはじめ電析・溶解，不動態，不動態皮膜上で

の酸化・還元反応の研究に適用されている8）。また，最近で

は計測技術の向上にともなって腐食反応機構の研究・腐食

速度の測定などに適用されつつある9）。交流インピーダン

ス法は，これまで主に室温近傍の全面腐食現；象を対象に用

いられてきており，局部損傷評価への適用例はほとんどな

い。また軽水炉環境を模擬した高温高圧水中で交流インピ

ーダンス法を適用した例としては，杉本ら’o）の研究を除い

てほとんど報告されていないのが現状である。

表2　供試材の機械的性質（室温）

材料

SQV2A

降伏強さ（MPa）

454

引張強さ（MPa）

601

伸び（％）

29

絞り（％）

68
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図1平板試験片の形状および寸法（mm）



軽水炉材料の環境劣化に関する研究

図に示すようにリード線取付用の柄が設けてある。平板試

験片の前処理として，全面を心墨リ一紙150～800番まで研

磨した後アセトンを用いて洗浄を行い，試験に供した。

WOL型試験片には，図に示すように，き裂内面での液性情

報をより的確にとらえるため切欠き底より板厚中央部に貫

通孔を設け，その先端に外部照合電極のルギン管が装着で

きるようにした。WOL型試験片は，交流インピーダンス測

定試験を行う前に大気中で予き裂を導入した。き裂長さを

測定するため，試験片の切欠き部周辺を山颪にわたりエメ

リー紙150～600番まで研磨し最終的に，予き裂方向に対し

て研磨方向が直角になるようにした。その後アセトンで洗

浄した後予き裂導入を行った。

　予き裂の導入には，響き裂導入試験機を用いてASTM

E64711）に準拠して行い，最終予き裂長さは約2mmとし

た。また試験中にき裂を伝ぱさせるため，あらかじめき三

部を29．4MPaの荷重で開口し，図2に示したくさびを用い

て定変位負荷を与えた後オートクレーブに装着した。

　本研究で用いた表面局部損傷評価装置は，軽水炉冷却材

模擬環境下で原子炉構造三等の腐食モニタリングのための

交流インピーダンス測定が行えるように作製されたもので，

内容積2しの小型オートクレーブ，高温高圧水用外部照合

電極，交流インピーダンス測定装置及びポテンショスッタ

ト等の電気化学測定機器並びにデータ解析装置からなる。

本実験装置の概略図を図3に示す。使用した電気化学測定

装置は，周波数応答解析装置，GP－IB付きポテンショスタ

φ6．25 韮0

R＜0・075　　十　一
ｵ》

9
目1Φ一　　　　　　F

25　　　　　　　　　　15

45

3．0

一

『ω

　　　　　　　。0
R0

5R

寺…

ξ

ゴ＝一｝

AC

POT：ポテンショスタット　R配：高濃高圧水屋外部照合電極　FRAl周波数応答解析装蟹

AC；オートクレーブ　PC：データ解桁装置　FG：関数発生装置　　DA：差動アンプ

図3　実験装麗の概略図

ット／ガルバノスタット，差動アンプ及び任意関数発生装

置にパーソナルコンピューターを接続したシステムで，連

続自動測定が可能である。電極系は，照合電極，試料極（平

板試験片，WOL型試験片）及び対極（臼金）からなる3電

極方式を用いた。

　用いた照合電極は圧力平衡型外部照合電極（Ag／AgCl＞

である。電極容器にはジルカロイとジルコニウムを使用し，

内外全表面にわたって酸化皮膜で覆い電極容器と電極液，

試験液との電気的絶縁をとるようにした。Ag／AgC1電極棒

については先端以外は熱収縮テフロンチューブで被覆して

用いた。面魂管として酸化ジルコユウムのチューブを用い

て液絡を行った。電極ホルダーは水冷されているためAg／

AgC1電極部が常温に近く，長時聞使用した場合でも電極

の劣化が少なく再現性が良好な極めて安定した測定が可能

であった。室温での基礎データ取得には，照合電極として

カロメル電極を採用した。

　オートクレーブを使用し高温で測定を行う場合の試料極

（A：平板試験片，B：WOL型試験片），対極（臼金）及び照

合電極の液絡管の先端との位置関係を図4A及びBに示し

た。平板試験片と導線（ステンレス線）及び対極（白金〉

と導線（白金線）との接続はスポット溶接により行い，WOL

型試験片と導線（ステンレス線）の接続は試験痔後端部で

ネジ止めした。それぞれの導線は，オートクレーブと接触

しないように熱収縮型テフロンチューブで被覆した。また

対極の下にはテフロン製の板を置きステージと電気的絶縁

をとるようにした。

　試験液は，0．1mol／L「のNa2MoO4溶：液とし，脱気のため

測定前に窒素ガスにより1むr程度のバブリングを行った。

交流インピーダンス測定における測定条件を表3に示す。

尺度（2／D

図2　WOL型試験片の形状および寸法（mm）
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白金板

ステージー

ステージ

対極
試料極照合電極

板

＼

A．平板試験片の場合

＼試験片

対極　　試料極　照合電極

／液絡管
さび

i⑤
．｝∴．、　ご．副、

0 試験片

昼

B．WOL型試験片の場合

図4　オートクレーブ内での電極系の位置関係

表3　測定条件（交流インピーダンス測定）

1．分　極　モ　一　　ド　相　対 平　衡　電　位　基　準

2．分　極　電　位 0．OV

3．分　極　待　ち　時　闘 10sec

4．印　加　電　圧 9．900mVrms

5，電　流　レ　ン　ジ LO×10『2A／V

6．開　始　周　波　数 100kHz

7．終　了　周　波　数 100m｝iz

8．掃　引　密　度 240step／sweep

9。　掃　　　弓1　　遅　　　延　　　時　　　間 0．1sec

10，積　分　条　件 圃　定　積　分

1L積　分　圃　数 10　図

2．1．3　実験結果及び考察

2．1．3．1　分極特性試験
（1）脱気の影響

　図5に，室温の0．1mol／L　Na2MoO4水溶液韮・トで，自然電

位から1．OV（vs　SCE以下同じ）までの電位範囲で電位掃引

速度を1mv／sedとして求めたアノード・カソード分極曲線

に及ぼす脱気の有無の影響を示す。図において，曲線1は脱

奮

の
讐

ヒ

蟹

0．8

0，4

0．0

一〇，4

一〇．8

1

　　　「

O．1皿ol／1　Na2NoO弓

1．脱気無し
2．脱気有り
1

］丁

10－3 1げ2　　　　　1σ監

電流密度（A／m2）

100

図5　アノード・カソード分極曲線における脱気の影響（室温）

気を行わなかったもので，自然電位一〇．26Vから電位の上

昇に伴い活性舟囲を示さずに一〇。1V付近以上の電位にお

いて不動態域が認められた。曲線2は窒素ガスで1hrのバブ

リングによる脱気を行ったものである。自然電位一〇．5V

から活性戦域を示し，＋0．2V付近以上の電位において安

定した不動態域が認められた。また不動態保持電流は両曲

線ともほぼ等しいこと，脱気を行った方が自然電位が卑の

方へ低下することが分かった。

　中性溶液中の腐食系に及ぼす溶存酸素の影響としては次

の2つが考えられる。1つには酸素還元反応によりカソー

ド反応速度を促進させる作用であり，他の1つは金属表面

の酸化膜を安定にし金属の溶解速度を減少させる作用であ

る三2）。図5の曲線1に注博すると，電流密度が低いことや活

性態域を示さずに不動態域が認められることには前述した

ように酸素の影響が大きく作用していると思われる。また

自然電位についてはアノード反応とカソード反応のバラン

スによって決定されるため，脱気を行った方が自然電位が

低下していると思われる。このことは低合金鋼の腐食電位

と溶存酸素との関係を調べた文献13）の結果とも一致するこ

とがわかった。

（2）温度の影響

　図6は，供試材の室温．から561Kまでの0ユmol／L　Na2

MoO4水溶液中で，自然電位から十1．OV（vs　Ag／AgCl　O．l

M－KC1以下同じ）までの電位範囲で，電位掃引速度：を／

mV／secとしてアノード分極曲線に及ぼす温度の影響を示

したものである。図6の曲線1は室温のもので曲線2，3，4は

それぞれ温度を373，473，561Kとして得られたものである。

室温及び373Kにおいては自然電位から活性態域を示さな

いまま不動四域を示しており，373Kにおいては過不動態

域も示している。また473K及び561Kにおいては活性態

一290一
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図7　アノード分極曲線における浸漬時間の影響（561K）

域一国動態域一過不動態域を示している。また自然電位は

温度．上昇に悔い低下し，不動態保持電流は増加しているこ

とが認められた。自然電位は，前節でも述べたように，溶

存酸素濃度や温度の影響を大きく受け，溶存酸素濃度の低

下や温．度の上昇は自然電位を低下させる方向に作用する。

また図6において，473K及び561Kにおいて活性態域を示

しているのは温度上昇に伴い金属の溶解が活発になり不動

態皮膜が壊れたためだと考えられる。

　また561Kにおいてアノード分極曲線に及ぼす試験片の

浸漬時間の影響を捉えるため，561K到達直後の湖定と168

hr保持した後の測定結果を図7に示す。2つの曲線は活性

態域での形状は異なるが不動態域及び過不動態域ではほぼ

同じ傾向を示した。両曲線の差は時間の経過に伴い金属の

溶解が進んだためと思われる。

2．1．3．2　局部損傷と交流インピーダンス特性

　図8は，i薮温の0．！mol／L　Na2MoO4水溶液ll：1で，　WOL

型試験片を用い，切欠きのみの場合と予き裂を．導入した場

合のそれぞれについて得られたインピーダンス応答を

Cole－Coleプロット表示したものである。図中の2つの曲

線を比較すると，き裂が導入されている方が直線部分の傾

き（ta11θ）が大きいことが言忍められた。これはき裂の存在に

より腐食面積が増加したため金属の溶け出しが促進され，

さらに拡散が進行した結果だと考えられるがさらに検討が

必要である。

　図8よりき裂の有無によリインピーダンス応答に顕著な

変化が現われたことは，同手法が局部損傷評価へ適用でき

る可能性を示す第一歩であるといえる。

2．1．4ノ」、　｝舌

　庄力容器用調質型マンガン・モリブデン・ニッケル鋼JIS

G3！20　SQV2A（ASTM　A533B　cl．1相当）の平板試験片及

びWOL型試験片を用いて，軽水炉冷却材模擬環境下での

55．oo

45．00

35．oo

a25，。。

嘉

魑．i5．00

5．ODO

Q．1田01／i

Na2MoO4
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切欠きのみ

周波数範囲
100k～ユりOHz

一5．000

O．000 ユ5．OO 　30．00　　　　　　　　　45．OO
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図8　き裂の有無によるインピーダンス応答のCole－Coleプロ

　　　ットーミ長ラ」気　（寵言擢L＞

電気化学計測技術の確立．を図り，さらに交流インピーダン

ス法の七十損傷評イi】11への適用の可能性を検討するため分極

測定ならびに交流インピーダンス測定を行い，以下のよう

な結論を得た。

1）軽水炉冷却材環土寛を模擬iした高温i謝；1三水中において，

　　交流インピーダンス測定を含む電気化学計測が可能な

　　システムを確立した。

2）高温水環境下で平板試験片の分極曲線に及ぼす脱気の

　　影響を調べた結果，脱気した方が自然電位が低くなる

　　ことが分かった。
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3）平板試験片の分極曲線に及ぼす温度の影響を室温から

　　561Klまでの範囲で調べた結果，温度の上昇とi共に分

　　極曲線の電流密度が増加し，自然電位は卑の方へ低下

　　することが分かった。

4）平板試験片を用いて室温から561Kまでの温度範囲で，

　　交流インピーダンス特性に及ぼす温度の影響を調べた

　　結果，Cole－Coleプロット表示においていずれの温度

　　においても右上がりの直線を示し，この環境における

　　溶解が拡散律速型の腐食であることが分かった。また

　　これらの直線の傾きは温度の上昇にとともに減少する

　　ことが分かった。

5）WOL型試験1†の予き裂材及び切欠き材を用いて高温

　　水中におけるインピーダンス特性を比較した結果，

　　Cole－Coleプロット表示においていずれも拡散律速型

　　の右上がりの直線を示した。またこれらの直線の傾き

　　は，切欠き材より予き裂材の方が大きいことがわっか

　　た。

6）WOL型試験片を用いてインピーダンス特性を調べた

　　結果，き裂の有無による特性の違いが明瞭に現れたこ

　　とから交流インピーダンス法が局部損傷評価へ適用で

　　きる可能性があることがわかった。

2．2　アコースティックエミッション法

2．2．1　はじめに
　評価手法の検討の一環として，高温水中き裂AE解析装

置によりイベントデータ等をリアルタイムで計測・解析す

るための計測技術の確立を図り，高温水中き裂損傷過程と

A£特性の関係に関する検討を行った。このため，圧力容器

用低合金鋼のCT型試験片を用いて大気中での繰返し荷重

による疲労試験を行い，AE計測上の技術的問題点につい

て検討しそれらの解決を図った。さらに高温高圧水中での

AE計測技術の確立をめざして，軽71く炉冷却水環境を模擬

した条件下でAE計測を行い，き裂進展過程におけるAE

特性の検討を行った。

2．2．2　実験方法

　供試材は圧力容器用調質型マンガン・モリブデン・ニッ

ケル銅」王SG3120　SQV2A（ASTM　A533B　cl」相当）であ

る。繰返し荷重による疲労き裂損傷試験にはコンパクトテ

ンション型試験片（板幅：50mm，板厚：25mm）を用い

た。試験片は，試験前に大気中で予き裂を導入し，試験に

供した。

　本研究に胴いたAE解析装置のブロックダイヤグラムを

図9に示す。高温高圧水用AEセンサー，プリアンプ，　A／

D変換器，AE解析装置等から構成されている。AEセンサ

ーは，センサー一本体がインコネル製耐圧密封容器でリード

線もインコネル製のケーブルに封入されており，試験片に

直接取り付けて高温高圧水環境下でのき裂発生及び進展の

モニタリングが行える構造となっている。き裂進展に伴い

材料内に発生するAE信号はAEセンサーで検出して，そ

高温高圧自用AEセンサー

鮒　／倉
プリアンプ　　　　A／D

○
試験片

AE解析装置

○

旦
プリアンプ　　　　A／D

＼

高温高圧水用AEセンサー

図9　AE解析装置のブロックダイヤグラム

の波形信号はA／D変換器でディジタルデータに変換後，

AE解析装置により各種パラメータデータを抽出して解析

することにより測定結果がリアルタイムで表示・記録され

る。

　図10に示すような高温高圧水腐食疲労試験機を用い，内

容積15しのオートクレーブ内に1TCT試験片を取り付け，

AEセンサー2個日試験片の上下面に設置して，まず室温

大気中で繰返し荷重による疲労き裂進展に伴って発生する

AE信号を計測・解析し，高温水中におけるAE法を適用す

るための技術的な検討を行い，ノイズレベルの軽減等を函

つた。

2．2．3　実験結果および考察

　図11には，最小荷重10kN，最大荷重50kN，応力比

0．2，繰返し速度10CPInの負荷条件により，溶存酸素濃度

10ppb以下，温度463K，圧：力7．8MPaの高温高圧水中にお

CT試験片 高温高圧水用

`8センサーヒーター

Nレープ

早[ター

プリアンブ

図10　高混水中腐食疲労試験におけるAEセンサー取付け状況
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図13繰返し負荷時の荷重レベルごとのAEイベント舎計数

いて変動荷重下で約1600サイクルまでの繰返し負荷試験を

行った時のき裂進展に伴う累積AEイベントの計測結果を

示す。繰返し数約300サイクルまでは，AE発生もほとんど

みられないが，350サイクル付近から繰返し数とともにAE

イベント数は微増し，600サイクル付近から急増する傾向を

示した。また図12に示した荷重位相とAEイベントとの関

係や図13の繰返し負荷時の各荷重におけるAEイベント合

計数との関係からも明らかなように，荷重上昇時の15kN

付近においてAEイベント数が最も多く，それ以降は荷重

上昇とともにイベント合計数は徐々に減少の傾向を示し，

最大荷重50kN付近ではAEイベント数が激論しているこ

とが分かった。

　今後，き裂進展速度のモニタリングを併用して，き裂で云

ぱ挙動とAE信号の発生の関連を明らかにするとともに，

さらにAE特性の原波形解析を行うことにより，局部損傷

の発現機構については検討する必要がある。

2．2．4小広
　軽水炉冷却材模擬環境においてAE解析法のき裂損傷評

価への適用の可能性の検討及び電気化学計測技術の確立を

図るための検討を行った結果，軽水炉冷却材環境を模擬iし

た高温高圧水申において，CT試験片を用いて繰返し荷重

によるき裂進展過程のAE計測を行い，　AEイベント，波形

解析等の基本性能について確認することができた。今後の

課題としては，加熱炉のヒーター制御回路から発生してい

ると考えられるパルス性ノイズの除去など技術的問題の解

決，及び原波形解析によるき裂損傷モードの解明等がある。

50

　　30
2
ぎ　10

細500

400

ゐ
八　300
て

ヤ
ロ200
＜

100

30 ！0　　　　　30

　　荷重：位穿目　（kN）

50

図12荷重位相に対するイベント合計数

30

3　損傷素過程の解明

3．1　ニッケル基會金の高温水中SCC

3．1．1　はじめに
　蒸気発生器伝熱管に用いられているニッケル基600合金

は，1次側からも，2次側からもSCCが起こる。このう

ち，2次側からのSCCは，管板あるいは支持板とのすき間

部に濃縮したアルカリに依るものと考えられている。その

ため，2次側からの罰れ感受性を評価する試験環境として

は，高温の10％NaO疑溶液が多く用いられている。

　これまでに，高温（＞423K）のアルカリ溶液中でのSCC

は，自然電位から，70～1501nVアノード側の電位範囲で起

こることが明らかとなっており14），これは，活性態のピーク

から，不動態への遷移領域に相当する15）・16＞。このような領域

におけるSCCの機構を，一般に不動態領域で起こると考

えられているステンレス鋼などの高温純水中の応力腐食割

れ機構と比較するために，ひずみ電極法を用いて，新生面

の溶：解挙動について検討を行った。

3．1．2　実験方法

　供試材として，表4に示す組成のAlloy600合金を用い

た。試験片は，平行部が3Φ×20mmの丸棒引張り型とし，

1327Kで1．8ksで溶体化して用いた。試験は，室温および

523Kの脱気10％NaOH溶液匡1・1で行った。オートクレーブ

中の試験片を，ポテンショスタットにより所定の電位に保
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表4　供試材の化学成分　　（mass％）

C Si Mn P S M Cr Fe Cu
0，027 0．35 0．30 0，008 O，001 74．50 15．90 8．51 0，027

持しながら，130MPaの応力を油圧により急速に加えた。

この時の電流値1の変化をウェーブメモリを通して，コンピ

ュー ^で記録した。なお，照合電極としては，高温高圧用

Ag／AgCl外部照合電極を用いた。以下の本項の電位は，

Ag／AgCl基準で示す。

3．1．3　実験結果および考察

　AIIoy600は，急速変形を加えたとき，図14に1例を示し

たような電流の時間変化が観測された。室温，473Kのいず

れも不動態領域に相当する電位の結果であるが，ひずみ電

極挙動に対する温度の影響は大きく，室温においては，負

荷直後に電流が一旦減少してから，増大し約650msでピーー

クとなるが，473Kにおいては，負荷直後の電流の減少は認

められなかった。また，室温に於いてはピークに達した後

も減少，増加の波が見られ，この波は滅旧しながら6000ms

くらいでほぼ負荷前の値に戻っている。これに対し，473K：

に於いては約200msでピークに達した後約600msでほぼ

負荷前の電流値となった。図！4のような傾向は室温では自

然電位から過不動態領域までほぼ共通に見られたが，473K

では，一840～一550mVの範囲で見られたのみで，活性態領域

及び一500mV以上では認められなかった。ただし，室温では

分極曲線の形状から，自然浸潰状態で不動同化していると

思われるので，活性態におけるひずみ電極挙動は不明であ

る。

　130MPaの負荷による伸びは，室温では0，17mm，473K

では0．15mmであった。負荷前後の試験片の体積を一定と

すると，変形による試験片表面積の増加△Sは，

　　　　△S＝（So／2＞（△1／lo＞

で与えられる。ここで，はS。負荷前の試験片表面積，△1は

　0．58
〈
ミ0・56
　0．54
　0．52虞
紐　αS
　O．48

473K－650mV

　　0．1
く

曼0・08

　0．06
　0．04
腰　0・02

　　　0

室温　200mV

0 2000　　　　　4000　　　　　6000

　　　時間　亡／ms

図14　急速変形による電流の時間変化

8000

伸び，IGは負荷前の平行部長さである。従って△Sは室温で

は約0．04mm2，473Kでは約0．035mm2に相当する。図14に

おいて変形開始前の電流とピークにおける電流の差は，変

形による新生面からの電流と考えて良いので1η，室温およ

び473Kにおける新生面の電流密度はそれぞれ約0．5mA／

mm2および1．7mA／mln2となる。473K，一650mVでの定常

電流値は室温200mVより，約1桁高いが新生面からの電流

密度にはそれほどの差がなかった。

　ステンレス鋼等について，変形に依って生じた新生面か

らの溶解電流密度が高く，かつ，その再：不動鈍化が速い方

がSCC感受性が高いと考えられている18＞。しかし，473Kの

10％NaOH溶液中でSCCが起こる電位領域と起こらな

い電位領域とのひずみ電極挙動を比較すると，図15に示し

たようにステンレス鋼について認められる様な関係は認め

られなかった。

　すなわち，Alloy600は，分極曲線に示したように，活性

態のピーク電位から，不動態までの遷移領域でSCCが発

生する。しかし，この領域では，Aに一880mVでの例を示

したように，電流のピークは認められなかった。これに対

し，Bに示したように一840mVでは，ピークが認められ

た。ピークは一840mVから一550mVの間で認められ，ピー

クにおける電流の増加量，定常電流に戻るまでの時問は，

ほとんど電位に依存しなかった。一500mV以上ではCに一

400mVでの例を示したようにピークが認めれなかった。一

500mV以上や活性態のピーク付近の電位では，定常電流が

大きいので新生面からの電流が誤差となり，検とh出来なか

った可能性もあると考えられる。しかし，自然電位付近や

一880～一860mVでの定常電流は，一840～一550mVとほ

ぼ同程度であるので，少なくとも，SCCめ起こる電位領域

である一一880mV付近では，変形による新生面の露呈にとも

なう電流の増加はないといえる。

　ステンレス鋼のSCCの機構は，試料表爾が不動態化し

ており，不動態被膜が変形により破壊され生じた新生面か

らの金属の溶出とすべり面の側壁の再不動態化との繰り返

しであると考えられている。従って，新生面からの溶解電

流密度が高く，かつ，再不動態化速度が速い場合に，SCC

感受性の高いということがいえる。しかし，Alloy600の

SCCは，先述したように，不動態領域では起こらないの

で，ステンレス鋼の様な機構ではなく，ひずみ電極挙動と

割れ感受性の関係もステンレス鋼とは異なると考えられる。

3．　2．　4　 ノ」、　守舌

（1＞Alloy600の！0％NaOH　I容空中におけるひずみ電極

挙動は，温度により著しく異なることが明らかとなった。

（2）Alloy600のSCC感受性とひずみ電極挙動の関係は，

ステンレス鋼の場合と著しく異なった。これは，Alloy600

のSCC発生の電位領域は，活性態から不動態への遷移領

域にあり，ステンレス鋼は不動態領域にあるためで，両者

の割れ機構に違いがあると考えられる。

一294一



軽水炉材料の環境劣化に関する研究

叩

∈

ξ

＜
ε

こ

0．1

0．01

鯉　O．001

SCC領域
一ウ　　噸一麟

…｝

@十 G

　　｝A

黶v：1　　一へ一…㎝

刊 B
…

一

｝1　　　皆　　　　，

1：1：！

董1：1：

餐・・11

　0．4
0 1000　　　　　　20QO　　　　　　30GO

　　　時点　t／m＄

4000

O．0001

　　　－1000 一500

A：一880mV

0．29

　ヨ

葦・・7

最α26

鰹O、25

α24L

0 1000　　　　　　200G　　　　　　3000

　　　鋳閤　t！ms

4000

0

B：一840mV

，．5

　0　　　　　　10GO ～000　　　　　　　　　3蜘　　　　　　　　　 4000

睡夢t／ms

500 C：一4・00mV

電位　　ε／mV　vs。Ag／Agα

図15AIIoy600の473Kにおけるひずみ電極挙動に及ぼす電位の影響

3．2　MnS介在物の溶解挙動

3．2．エ　はじめに

　高温高圧水環境下の圧力容器用低合金鋼の腐食疲労や応

力腐食割れに代表される環境助長割れ（EAC）挙動に及ぼ

す影響因子には，環境因子，力学的丁子及び材料丁子のそ

れぞれに多くの因子があることが明らかにされてきだ）一η。

これらの中でもとりわけ環境因子としての温度や材料因子

としての銅中の硫黄（S）含有量等は重要な因子である。

そこで，高温水中のき裂内部を模擬したすき聞内のM11S

介在物の溶解挙動に及ぼす温度の影響を調べた。この実験

結果についてはすでに報告しておりη，すき間条件下にお

いて，Sの溶解は473K以上において顕著となること等を

明らかにした。本研究では，上記の実験で用いた試験片を

対象として，MnS介在物まわりの溶解挙動を原子田力顕微

鏡（AFM）を用いて観察するとともに，介在物痕の縦断面

から測定した溶解深さをもとにMnSの溶解速度を求め，

その温度依存性を検討した。

3．2．2　実験方法

　供試材としては，圧力容器些些合金鋼SQV2Aの中S材

（S：0．014wt％）を用いた。試験片は，10mm×10mm×lmm

の平板試験片で，鏡顧研磨後試験片に同一材料を密着させ

てすき聞を作り腐食試験を行った。腐食試験における試験

片装着用治具を國16に示す。比較のためすき日なしの自由

表而についても腐食試験を行った。試験環境は純水で，溶

存酸素（DO）濃度は200ppb，試験温度は室温から56ユKまで

とした。373K以上の温度については30L／hの循環型オー

トクレーブを，それ以下の温度については恒温槽を用い，

所定の温度でいずれも72時聞浸漬した。

　腐食試験後の試験片表面の元素分析にはエネルギ分散型

X線分析装置（HORIBA，　EMAX－5770）を用いた。　AFM

の観察はコンタクト型の顕微鏡（セイコー電子工業，SPA

－300／SR－3700）を用いて行った。用いたカンチレバー一は，

窒化シリコンの標準探針である。

3．2．3　実験結果及び：考察

（1）MnSの溶解挙動

　M簸Sの溶解挙動についてはすでに報告済みηであるが本

研究結果と比較検討するためにその結果を図17に思掲する。’

MnSの溶解はすき間内では473K，自由表面では523K以上

で起こり，高温ほど溶解が速く，またすき間条件下の方が

溶解が加速している。
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テフロンシート

試料

A1SI　304板

図16　試験片装着の模式図

溶解状況模式図
温度（K）

自由表面 すき間内

423

448

473

523
；

561 薙

騨

MnS

懸
　母材

酸化披膜

（a）561K

（b）473K

10μm

図17MnS溶解形態の温度依存性

（2）元素分析

　図18（a）～（c）にすき間条件下の561K，473K及び423Kで

それぞれ得られた腐食試験後のSEM写真及び介在物近傍

の硫黄（S）に対する面分析の例を示す。図19（a）及び（b）

より，561K以上の温度ではMnS介在物がほとんど溶解

し，空洞になっているのに対し，473Kでは一部が溶解し，

423Kではあまり溶解せず残留しているのが分かった。こ

の傾向は，図17の結果のそれと定性的に一致した。

（3）AFM観察
　図20（a）～（c）はそれぞれ，図18のSEM写真に対応した

箇所のAFM観察結果である。またこれらの図の右側は，

それぞれの観察位置の縦断面を示したものである。試料表’

面は酸化皮膜で覆われている様子が分かる。これらの縦断

面におけるカーソルを移動させることにより見かけ上の介

在物部の平面形状が変化するが，このカーソル位置につい

ては，SEMによる観察例に介在物の平面形状が一致する

ようにして決定した。図19（a）及び（b）よりMnS介在物は

ほとんど溶出して残留していないのに対して，図19（c）の

423Kでは，ピット底中央に残留し，その両側は細いすき間

状になっているのが認められた。

5μm

’響，ツ

・舘

蟻

四
二鞭

へ…血Q丁尻

（c）423K 10μm

図18MnS介在物のSEM写真とS元素分析例

（4）MnS溶解速度の温度依存性

　図20は，AFM観察の縦断面計測より得られた最大溶解

深さを浸漬時間で除して求めた最大溶解速度を各温度の逆

数に対してプロットしたものである。図より，溶解速度は

温度の上昇とともに増加する傾向を示している。561Kで

は，若干速度の伸びが低下しているようであるが，これは，

この温度ではMnS介在物が完全に溶解しているため見か

け上速度が低くなっているためである。MnS介在物の残留

が確認された比較的低温度域の曲線の傾きを用いて561K

でのMnSの溶解速度を予測した結果，約12．9nm／hである

と推定された。このようなAFMを用いた溶解速度の予測

は比較的短時間のデータを用いてできる可能性があるが，

今後，カンチレバーのアスペクト比を大きくしたり，観察

データの蓄積を図るなどしてさらに予測精度の向上を図る

必要がある。
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（a）561K 40μm

（b）473K 20μm

（c）423K 20μm

3．3　304ステンレス鋼鋭敏化材の腐食疲労一応力腐食

　　　　割れ相互作用

3．3．1　はじめに
　腐食疲労（CF）と応力腐食割れ（SCC）の両モードが同時

に作用することによって相互作用を引き起こし，腐食環境

下の材料のき裂損傷速度が加速することが考えられる。そ

こで，前報において，実炉環境下における腐食疲労と応力

腐食割れの重畳によるき裂損傷の加速効果を調べるため，

図21に示すような，繰返し荷重と低ひずみ速度引っ張り荷

重の重畳が可能な複合負荷試験装置を試作し，圧力容器用

低合金鋼を用いて高温水中き裂損傷挙動を検討した結果，

同材料については，き裂伝ぱ速度の現れるほど顕著な相互

作用は認められないことがわかった。この結果は前年です

でに報告しているが，本節では，応力腐食割れ感受性の高

い鋭敏化処理を施した304ステンレス鋼を対象としてCF／

SCC相互作用の検討を行った。

3．3．2　実験方法

　試験は，SUS304ステンレス鋼の小型CT試験片（板幅25

mm，板厚12．5mm）の鋭敏化処理材（1023K×86．4ks）を用

い，試験温度563K，溶存酸素濃度8ppmの条件下で実施し

た。負荷モードとしては，図22に示すような3つの負荷モ

ードで試験を行った。モード1は応力比（R）一定の疲労試

験，モード2は定荷重速度試験，モード3は両者を組み合

わせた複合負荷試験である。実験条件としてモード1では，

繰返し速度0．167Hz，荷重振幅1．96kN，応力比0．4および

0．66の正弦波，モード2の低ひずみ速度負荷では，SCCを

加速するために，Gabettaらの式からき裂先端におけるひ

ずみ速度を4．0×10　7／sと評価して試験を実施した。モー

図19　すき間内腐食試験後のAFM観察と縦断面状態

　！5
2
＼

ε10
ε

遡5

鰻0

300 200 100　　（℃）

1．5　　　　　2　　　　　2．5　　　　　3　　　　　3．5

　　　　　嚴T－1（103／K）

図20　MnS溶解速度の温度依存性

3．2．4小面
（1）介在物周辺における元素分析の結果，MnS介在物溶出

は温度とともに増加するが，423K以下では溶出が抑制さ

れることが確かめられ，た。

（2）AFMによるMnS介在物近傍の縦断面形状の測定結

果より，高温度域における溶解速度を予測できることがわ

かった。
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（モード1）

△P麗2．95kN

時　間

（モード2＞

P隷0．08kN／s

（モード3）

△P需2．94kN

時　間

図22　負荷モードの模式図

時　間

ド3では，モード1および2の波形の線形加算条件で試験

を行った。また，試験後の図面形態のSEMによる観察結果

ともあわせてCF／SCC相互作用に関する亦灸討を行った。

3．3．3　実験結果および考察

　図23は，各負荷モード条件下で得られたき裂長さaと時

間tの関係を示したものである。特にモード1のデータに

ついてはばらつきが大きいが，いずれの曲線もややS字形

の伝ぱ曲線を示している。これらのデータのうち，モード

1および3のき裂伝ぱ曲線から求めた疲労き裂伝ぱ速度と

応力拡大係数範囲（△K）の関係を示したものが図24であ

る。図中の曲線は，ASME　Boiler　and　Pressure　Vessel

Code　Sec．XIに記載されているオーステナイト系ステン

レス鋼に解する参照曲線である。図に見るように，いずれ

のデータも高温大気中の参照曲線より大きく加速しており，

高温水環境による伝ぱ速度の加速効果を明瞭に示している

のがわかる。

20

　図23および24は，モーード1やモード3の波形に対しては

有効な表示法であるが，モード2のような単調な引張波形

に対しては必ずしも適切な表示法ではない。そこで，モー

ド！～3の結果を同時に表示して比較するため，繰返し基

準のき裂伝ぱ速度（da／dN）を時開基準のき裂伝ぱ速度

（da／dt）に変換し，最大応力拡大係数Kmaxとの関係を示

したものが國25である。本試験条件下からモード1のき裂

伝ぱ速度は，モード2と比べて約10倍ほど速いことを示し

ており，またモード3のき裂伝ぱ速度はモーード1とモード

2を線形加算したものより約3倍ほど加速していることが

わかった。このことは，CF／SCCを問時に重畳させること

により，それぞれ単独の場合に示すき裂伝ぱ速度よりさら

に加速することを意味しており，この場合，相互作用効果

が明瞭に現れたものと考えられる。図26に，モード3の試

験を行った後のSEMによる破面写真の一例を示す。図ゆ

の二面を見ると，山内謬れのファセットには疲労破壊に伴

うストライエーション状模様と，そのまわりにはSCC破

壊を示す粒界割れが同時に観察され，三面観察からも℃F／

SCCの相互作用を示していることがわかった。

3．　3．　4　 ノ」、　　手舌

　前報において，低合金鋼を用いてCF／SCC相互作用に関

する試験を行い，その結果，き裂伝ぱ速度に現れるほど顕

著な相：互：作用は認められなかったことを報告した。これに

ヌ寸して，本実験結果から，鋭敏化処理を施した304ステンレ

ス鋼では，明瞭な相互作用が認められた。このような材料

によるデータの相違は，低合金鋼は本来SCCを起こしに

15
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図25各負荷モードにおけるda－dt－Kmax曲線

図26負荷モード3により生じた誌面観察の例

くい材料であるのに対し，ステンレス鋼鋭敏化材はそれ自

身が耐SCC感受性に乏しい材料であることに起因してい

ると考えられる。今後，鋭敏化処理の程度と相互作用によ

る最大加速量の関係並びにその定量的把握が重要であると

考えられる。

4　情報の体系化・知識化

4．1　はじめに

　環境強度データの知識ベース化並びに寿命予測について

は，SCC関連分野及び腐食疲労関連分野の2分野を対象に

進めてきたが，腐食疲労データについては，これまでの研

究実績を活かして高温高圧水関連のデータファイルの作成

を行ってきた。データベースの構築に当っては，米国の高

温水関係のデータベース（EDEAC）をも取り込んでい

る日本原子力研究所の原子力関連材料データベース（JM

PD）等を活用するなど，国内外の関連研究と連携を保ち

つつデータベースの検討を進めており，それらの活動状況

についてはすでに報告されている19）・20）。以下では，その後，

データベース化を進めてきたステンレス鋼のSCCデータ

および研究成果情報データベースの開発に関して述べる。

4．2　応力腐食割れ（SCC）関連データ

4．2．1　はじめに
　高温水環境下の応力腐食割れ（SCC）1ご対する環境助長

割れ線図の作成やSCC損傷機構i解明には多くの関連デー

タの系統的な検討が必要である。同分野のSCC関連デー

タについてはこれまで多くの蓄積があるが，これらのデー

タの系統的な相互利用については必ずしも十分に行われて

来なかったようである。この理由として，まず試験方法と

して，U曲げ試験，定荷重試験，　SSRT法等のいくつかの

方法があり，またSCC損傷の評価法として，伸び，き裂深

さ，割れ発生率，粒界（粒内）上面率，電気化学的方法等

がある。さらにこれらのSCCデータには材料因子，力学的

因子，環境因子等多くの影響因子があり，特に，高温水環

境下では，データ取得の困難さもあり，データ相互の的確

な解析・評価を困難なものにしている。このような場合に

はリレーショナルデータベースを用いたデータの利用，解

析が有効であるが，この分野でこのようなデータベースを

用いた研究は極めて少ないのが現状である。本研究では，

既存の文献データを用いてプロトタイプのリレーショナル

データベースを構築し，これを用いて高温水環境下のSCC

損傷に関する破壊領域線図の作成並びに損傷値予測のため

の基礎的検討を行った。

4．2．2　データベースの構築

　本データベースの基になったSCC関連の文献データと

しては，「SCC環境因子評価に関する研究」21）（共同研究報

告書，腐食防食協会，昭和54～56年）である。データベー

ス作成に用いたソフトはEXCEL4．0である。本データベー

スには，304ステンレス鋼を中心に，高温水環境下のSCC

試験結果が収録されており，その件数は約200件である。

SCC試験方法としてはシングルU曲げ試験，ダブルU曲げ

試験，SSRT法で得られたものであり，SCC損傷評価因子

としては，伸び，き裂深さ，割れ発生率，粒界（粒内）破

面率の各因子を収録した。本データベースの総データ量は

約280kBである。

4．2．3　解析結果

　本研究ではまず整備されたデータベースを用いて，評価

法の異なるSCCデータを統一的に評価するための試みを

行った。図27はその一例で，鋭敏化処理を施したステンレ
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図27SCC感受性の温度依存性におけるSSRT法と曲げ試験

　　法との比較

ス鋼について，温度依存性の観点から一つの図にまとめた

ものである。ここで縦軸のSCC感受性については，　Uベン

ドの場合には割れ発生率を，SSRTの場合は粒界破面輪の

それぞれに対して，C＝（測定値一最低値）／（最大値一最

低値）の式を用いて無次元化したものである。図にみるよ

うに，いずれの方法でもSCC感受性は250℃付近で最大に

なっており，このような評価法により異なる試験法閲の比

較が定性的にではあるが可能であることを示している。

　図28は，粒界破面率とDC濃度の関係を示したものであ

る。図より，粒界破面率はDO濃度の上昇とともに増加す

ることが分かった。また図申に示すように，データ点の上

限値を結ぶ線が粒界SCCのDO濃度に対する発生限界線

を示していることがわかる。図29は，ダブルUベンド試験

結果において，SCCき裂の発生がより顕著であった内側試

験片について，その最大き裂深さとDO濃度の関係を示し

たものである。図より，き二三さはDO濃度が7ppm近傍

を境にして急激に増加することがわかった。

三〇〇

0　　　　　2　　　　　4　　　　　6　　　　　8

　　　　　　　溶存酸素濃度（PP！n）

　図29　SCCき裂深さと溶存酸素濃度の関係

10

図30は粒界破三三とpHの関係を示したものである。図よ

｝），その上限値をみると，pHが5～10の変化に対して粒界

破面率が100％～60％に対応して変化していることがわか

る。SCCき裂深さとp狂の関係を示した図31の結果をみる

と，洞じくpl｛の変化に対してき裂深さは2rnm～1mmま

で変化しているのがわかった。図32は，粒界破面率と試験

片の伸びの関係を示したものである。図にみるように，デ

ータのばらつきはかなり大きいが粒界背面率の0～100％

の変化に対して試験片の伸びは70～20％と負の相関を示す

結果となっている。

　100

　go
　80
（　70

§60
濫・・

誕40

鼻：1

11

臼

亀

　｝
甕。畷

　　　・ご
・’

・1・墜繊

　’剣

鱈

評　．

紹

脚　　鱗

　聞
隅　　　　　　皿

0

　20GG

　1800

　16GO

窟140。

、31200

切1000

腿800

鵡600

　400

　200

　　0

3　　　　　　6　　　　　9　　　　　12

　　　　　　　pH

図30粒界破護率とpHの関係
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図32粒界破面率と伸びの関係

　図33および34はそれぞれUベンド試験およびSSRT試

験結果に及ぼす温度と溶出酸素濃度の相互作用を示したも

のである。これらの結果を比較すると，溶存酸素は，いず

れの試験法においても割れ感受1生を高めているが，試験温

度の影響は，U字曲げ試験とSSRTでは大きく異なってい

るのがわかる。SSRTにおいては試験温度が高い方が割れ

感受性が高くなっているのに対し，U字曲げ試験では523K

でもっとも割れ感受性が高く，423Kでは溶存酸素濃度が

低い範囲でも割れが発生している。

4．2．4　考　　察

　SCC関連データを用いて局部損傷の機構解明や損傷で癒

の予測等を行う場合，情報のデータベース化や知識ベース

化は多くの情報を有機的に活用するために重要な手法であ

る。緒言でも述べたが，特にSCC関連分野だけに限ってみ

ても，試験法や損傷値の評飯法について多くの方法があり，

さらにこれらの損傷値に及ぼす影響因子の数も非常に多く，

一■
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霞

呂

凶

図33　U字曲げ試験による害llれ発生率に及ぼす溶存酸素濃度と

　　　温度の影響

473 498

割れ工面串

　523　　548　　5糖2
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餌

図34　SSRT試験によるSCC破恋率に及ぼす点呼酸索濃度と

　　　温．度の影響

これらのデータを効率よく相互に利用することはデータ獲

得の隣間的・経済的観点からみても極めて重要である。図

27に，異なる試験法によって得られたデータの比較の例を

示したが，このような方法による定量的な両データの比較

についてはさらに検討を要するが，対象となる影響因子の

定性的な依存性を相心的に比較検討するいう点では有用な

方法であろう。

　データベース利用のもう一つの重要な利点としては，任

意の因子間の相関性を対象にした手法であり，実験室レベ

ルでは実際上データの取得が困難である影響國子間の任意

の組み合わせによる相関性の比較・検討が可能となる点で

ある。例えば，図28，図30，図32等のデータは，限られた

仕様の眼られた台数の試験機を用いた特定の実験室だけで

は到底全てのデータを採取することは極めて困難であるが，

このような場合でもデータベースを駆使することにより，

任意の因子の組み合わせによる評価，いわゆるテストレス

エバリュエーションが可能となる。このようなデータが得

られてはじめて損傷値の発生限界線図の検討が可能となる。

図28，図30および図31の図無に示された曲線は本データベ

ース範闘内で，これら各臨線の上部側ではSCC損傷の発

生がある確率の範囲内で発生しない限界曲線を与えるもの

であると考えられる。

　ある環：境下で部材の損傷の程度を予測する場合もデータ

ベースを用いて行うことができる。図32は，ばらつき幅は

かなり大きいが，粒界二面率と試験片の伸びが比較的良い

相関を有していることから，伸びを測定することによりあ

る確率の範囲内で粒界破面懸を予測することが可能である。

　SUS304鋼のような活性溶解型の応力腐食割れでは，酸

化皮膜が破壊されて，活性な金属面が溶解することによっ

て進展するものと考えられる。sSRTにおいては皮膜の破

一301一
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壊は機械的に加えられる動的なひずみによって行われるの

で，皮膜の破壊に対する温度の影響は少ないものと考えら

れる。これに対してU字曲げ試験では，応力腐食割れのき

っかけとなる皮膜の破壊は，孔奇列を起点として起こると

考えられる。従ってU字曲げ試験においては皮膜の性状が

割れ感受性に影響していると考えられる。

　Asakuraら22）は，304鋼の皮膜の性状の温度依存4雪三につ

いて検討し，260℃以上でCr－richな内層皮膜の成長が著し

くなり，耐食性が増加iするとしている。またYangら23＞は塩

化物イオン100ppmを含む溶液中でU野芝げ試験において

は，皮膜が厚い方が割れ砥抗性が増し，200～300℃では低

温ほど割れ感受性が高いのに対し，SSRTにおいては皮膜

厚さが200nm以上では割れ抵抗性に影響が少ないことを

報告している。これらの結果は，今回の整理によって明ら

かとなった知見と一致するもので，U字曲げ試験において

250℃以上で割れ感受性が低下するのは厚い割れ抵抗性の

高い皮膜が生成するためと考えられる。

4．　2．　5　ノ」、　　手写

　本研究で用いたようなデータベースを構築し，それを用

いて種々の解析等を行う場合に注意しておかなければなら

ない点がいくつかある。第一に，データベースの基になっ

たデータの採取方法や経緯を十分に把握しておくことであ

る。特に，ある特定の実験条件下で得られた共通試験結果

のような場合には情報の内容がかなり離散的であり，必ず

しも現象を網羅的に捉えるいる訳ではないからである。こ

のためこれらのデータを評価する場合，現象の有無とデー

タの有無を混同しないように留意しなければならない。も

う一つの重要な！点はデータのばらつきについてである。

データベースには元来種々の履歴を持つデータ集まりであ

るため，検索されたからといって無条件に採用してはその

後の解析精度を向上させることはできない。質の良いデー

タと多元系凶子による感度解析等を行うことによりできる

限りばらつき幅の低減化を行う必要がある。本データベー

スについても以上のような観点からまだ不十分で，本研究

だけで損傷領域線図の作成や損傷値の予測等が完全に行え

るわけではなく，さらにデータの蓄積や検討が必要である。

4．3　研究成果情報データベースの構築

4．3．1　はじめに

　当研究室では長年にわたり軽水炉環境での構造材料の環

境劣化に関する研究を行ってきた。これらの研究において

蓄積されたきたデータについては数値データのみならず，

論文や各種報告書の形でまとめられている図表等の成果情

報を効率的に相互利用する目的で研究成果情報データベー

スを構築した。

4．3．2方法
　データベースは報告等の本文と図表に分けて作成した。

図35にその概略を示した。本文に相当する部分については，

任意の単語で検索可能な文字型データベースとした。基本

本

文

OC…ｫ

仁⊃一一
　　　　ダ
［］必

《4

づが

　〉

一…
ｪ

三■

一　　》

．癬
本文：概τ博

耀翻

図35　研究成果情報データベース作成手順

グラフ1ホ．τ建

となるデータは，昭和55年度より平成7年度までの，原子

力成果報告書の本文を用いた。これを，OCRソフトウェ

ア，Mac　Reader　Pro．で読みとり，テキストファイルとし

て保存した。一方，図についてはイメージスキャナで読み

とり，TIFFタイプのイメージデータとして集積した。対象

としたデータは，軽水炉用構造材料局部腐食に関する論文

及び前述の原子力成果報告集に掲載されているものとした。

ただし，用いた装置や合金組成等，試験方法に関するもの

は省いた。また，写真については，今後未発表の写真も含

めて別のデータベースを構築したいと考えて対象としなか

った。

　データはMachilltosh，DOS／Vのいずれの機種でも使用

できるように，ISO9660フォーマットのCD－ROMに記録

した。テキストファイルは，エディター又はワードプロセ

ッサーにより任意の語句で検索できるので，キーワード等

は設定しなかった。図形データはデータ管理ソフトウェア

を用いて，キーワード検索が出来るようにした。イメージ

管理ソフトウェアとしては市販のVisual　Shotを用い，キ

ーワードは損傷形態，グラフの横軸，縦軸，パラメータ等

とした。

4．3．3　結果および考察

　このデータベースを利胴すると，従来，損傷形態，材料

等個々に得られていたデータを統合して新たな知見を得る

ことができる。例えば，図形データについて，溶存酸素濃

度のに関係のあるものを検：索すると，関連のあるグラフが

図36のような形で得られる。これらの図のうち損傷の感受

性に関するものを集めると，図37に示したように低合金鋼

の腐食疲労き裂伝ぱ速度及び腐食疲労寿命，低ひずみ速度

試験に依る炭素鋼のSCC感受性が，いずれもDO濃度約

0．2PPm以上で著しく増大することがわかる。また，本文か
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金属材料技術研究所研究報告書19（1997）

ら，切欠きのない試験片を用いている低合金鋼の腐食疲労

も，炭素鋼のSσC試験も，いずれも孔食を起点として割れ

が発生していることが示された。一方，低合金鋼の腐食電

位は図38のようにDO濃度0．2ppm以上で急激に貴になっ

ている。炭素鋼に関する腐食電位の：データはないが，両者

の組成や分極曲線の形状から，あまり違いはないと推定さ

れる。従って，いずれの合金も孔食発生の臨界電位が一400

mV（vs．Ag／AgC1＞より少し高い電位にあると考えると，腐

食電位がこれより低いDO濃度0．2ppm以下は孔食が発生

しないと推定される。図36には低合金鋼の腐食疲労試験に

おいて，一食発生数はDO濃度0．2ppm以上で増加しする

ことを示すデータもあり，0．2ppm以下で孔食が起こりに

くいことが，孔食を起点とする疲労き裂やSCCが発生を

抑棚していると考えられる。

　一方，図37は低合金鋼の疲労き裂伝播速度も，DO濃度

0．2ppm以上で加速されていて，溶存酸素はき裂の発生だ

けでなく，伝播に対しても同様の影響を持つことを示して

いる。き裂の伝播は，酸化被膜の破壊と下地金属の溶解に

依存すると考えられる。酸化被膜の組成は図39のように低

合金鋼も，炭素鋼もDO約0．2ppmを境界にFe304単層か

ら，Fe304とFe203の2層構造となることが示された。下地

金属の溶解に関係する分極曲線の形状も両合金でほぼ一致

していた。従って，炭素鋼のSCCの伝播速度もまた，溶存

酸素の影響を受け，疲労き裂伝播速度と同様に0．2ppm以

上で加速されていると推定される。

4．4　小　　括

　軽水炉用構造材料の環境劣化に関して，劣化機構の解

明，・モデル化並びに損傷挙動の予測等の一連の流れの中

で，冷却材環境を模擬した高温高圧水中で広範囲な条件下

での実験を，単一の研究機関で行うことは，限られた実験

設備・人員・予算の中では極めて困難である。このような
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図38　腐食電位に及ぼす三二酸素濃度の影響

炭素鋼

図39　皮膜組成に及ぼす二三酸素濃度の影響

観点から，類似の試験研究を行っている他の多くの研究機

関からのデータも含めて，データの収集とデータベース化

を図るとともに，それらのデータの組合わせや解析等から

得られる知識化されたデータの集まりである知識ベースの

構藻が極めて重要となってくる。このようなデータベース

は構造物の設計や材料選択に有効であるばかりでなく，構

造部材の損傷劣化の予測，ひいては構造物の余寿命予測を

行う上で不可欠なものである。このため今後とも，長期闇

に亘るデータベースの継続的な蓄積と知識化への積み重ね

が必要である。
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高度信頼性を要する材料・構造物の定量的・

知能的非破壊評価法の基盤技術に関する研究

基盤研究

損傷機構研究部

増田千利，福原煕明，泣1脇　寿

平成6年度～平成7年度

，田中義久

概　　要

　複合材料等の先端材料や構造材料の物理的・組織的な材饗鷺評緬及び欠陥評価のための新しい夢｝三破壊評価技

術の開発を猛1的として，各種超音波計測技術を基にした新しい定量的非破壊評｛iill技術や，超音波の計算機シ

ミュレーション技術の，基礎的研究・開発を寄了ってきた。以下の3項目について実施し，材質評価，欠陥検

lll，超音波特性解析などについて，以下の成果を得た。

1）線形システム理論の適用から超音波探傷法を「超音波伝搬システム」と考え，その周波数応答による材

料・欠陥評緬齢打発・発展させ，超音波探傷における超音波波形形成プロセスを解析し，意味付けを行った。

さらに，材料組織評価として金属基複合材料の評価に適用し，その有屠性を示した。

2）超音波伝播特性を炭化珪素ウィスカ強化アルミ合金基複合材料および炭化珪素連続繊維強化チタン合金

基複合材料について，詳細に調べた結果，縦波の場合両材料とも繊維長手方向と平行に超音波が伝播する場

合，速度はもっとも速く，逆に直角方向ではもっとも遅かった。しかし強化繊維とマトリックスにより速度

は異なっていた。横波の場合は繊維の長手方向となす角度が45度の場合速度は最も撃かった。これらの結果

を碁に，複合材料を六方晶と仮定して，材料常数を求め，それから材料の剛性率を求めたところ，機械的試

験から求まる値と非常に近いことがわかった。またポアソン比などについても求めたところプ繊維の長手方

向と平行な方向とそれに直角な方向では大きな差があることが明らかとなった。これらの糸h果から，機械的

試験では用意に求められない，複合材料の特性の異方性が定魚的に求まることがわかった。

3）弾i生異方控を有する材料や，異なる材質の材料の組み合わせよりなる複合材料などでの超音波伝播の再

現や可視化が可能な弾性波伝播の計算機シミュレーション法を開発した。そのシミュレーション法の実際の

超音波伝播現象解析への応用として，（1）ボイド等の微小欠陥を有する材料中での超音波音速の変化，（2）

レーザー超音波における，パルスレーザー沌査による季旨向性超音波の発生，（3＞レーザー超音波による非接

触超音波画像化技術における表鰹欠陥画像化の，3つの場合について，計算機シミュレーションによる計算

を行ない，通常の実験や理論解析では容易ではない各超音波現象の＝碍現や解析を行ない，本シミュレーショ

ン法の有効性を明らかにするとともに，各超音波の現象や実験における重要な知児を得ることができた。

　以上の結果から金属基複合材料やプラスチック棊複合材料に関しては，本研究において開発された超音波

計測・解析技術により定量的な評価が可能になったと考えられる。

1　超音波周波数応答解析による材料・欠陥の非破壊評価

1．1　緒言

　波形変化情報を積極的に取り入れた広帯域超音波探傷試

験法を確立するため，新たな概念として超音波探傷試験の

音響部分そのものに線形システム理論を適用して「超音波

伝搬システム」と考え，そのシステムの職皮数応答を求め

たり，利用したりする廟波数応答解析法を提案し，今まで

に，結晶粒の大きさによる超音波減衰の桐波数応答，表面

粗さによる超音波の伝達損失の周波数応答を求める問題，

位相スペクトルによる音速測定法の提案などを検討し，そ

の妥当性・有効性を示してきた1）・2）・3）。

　ここでは，さらに超音波振動子の前方の任意の位置の音

場の周波数応答解析および傾斜した「【」形平画欠陥からのエ

コーの周波数応答解析を行い，超音波探傷のプロセスの理

論的意味付けを行うとともに，複合材料の評価に周波数応

答解析法が可能かどうかを検討する。

1．2　周波数応答解析

　周波数応答解析とは，ある線形システムにおいてその闇

波数応答を求めるか，あるいはそれを用いて入出力閃数を

評価する解析法と，ここでは定義する。

　図1には周波数応答解析の超音波探傷への適用のための

1つのシステムの提案として「超音波伝搬システム」を示

す。このシステムの特性を表す糊波数応答を難（ω）とし，入

力関数をF（ω）とすれば繊力関数G（ω）は次式で与えられ

るの。

　　　G（ω）篇」￥（ω）F（ω）　　　　　　　　（1）

すなわち，ある超音波信証が材料に入力したときエコーと
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入力関数　　噂
　　F（ω）

超音波伝搬システム
　　周波数応答
　　　　　H（ω）

噂　出：力関数

　　　G（ω）

愈

超音波伝搬サブシステム．

　・音場・減衰・反射

　・伝達損失・損傷

図1超音波伝搬システムの提案

して観察される出力は超音波伝搬特性としての周波数応答

によって決定されることを意味する。周波数応答は通常1

つではない。サブシステムとして図中に示すように超音波

の伝搬に影響を及ぼす因子としての多くのサブシステムが

複合化して関わりをもっている。これらは式では次のよう

に表現できる。

　　　H（ω）二Zll（ω）玩（ω）…　私、（ω）　　　（2）

ここでは個々のサブシステムの周波数応答を如何に求める

か，既知の各周波数応答の複合化で出力関数はどう変わる

か，を入力波形を仮定しつつ，周波数応答解析による波形

解析シミュレーションを行って超音波探傷のプロセスの意

味付けを行う。

1．2．1　理論解の適用

　周波数応答が既知で，入力関数を仮定して出力関数を求

め，最後にフーリエ逆変換により時間波形を求める場合を

まず考えよう。

　円形平面振動子の音軸上の音圧は理論解5）があり，その

周波数応答は次式で与えられる。

恥・・，の一・袖
m鍔（1＋（芳）2）一芳］（・）

　ここで，Cは音速，σは振動子の半径，　zは矩離，鳥は振

動子全面の音圧である。

　ここでは減衰を伴う音場において，音場の周波数応答と

後で述べる結晶粒による減衰の周波数応答との積，すなわ

ち複合化された欄波数応答に任意のパルスを入力した場合

の出力パルスの変化について計算してみよう。

　計算には以下の式で表せるパルスの時間波形を使用した。

∫（’）一…（・（’一・〉）…（ω（競τ）〉・〈・〈・÷・T（・）

∫（’）＝0，　τ〉’，　’〉τ一トη7、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5）

　ここで，’は時間，τは立上り時問，Tは周期，％は波

数，ω＝2がで，∫は周波数である。

　図2は（4），（5）式から周波数〆漏5ル1翫とし，波数の％を変

化させた場合のパルス波形の数例を示す。

　図3は円形平面振動子の鋼中縦波の音軸上の距離100mm

における音圧の理論解をそのまま使用した（3＞式の周波数応

答と結晶粒（直径0．01m醗を仮定）による減衰の周波数応答

と初期パルスとして（4），（5＞式における％＝1．5の正弦パルス

を仮定し，そのフーリエ変換した入力関数とその位相（一

πからπまでをノコギリ歯状に表示〉，これらを図（a＞にま

とめて示す。横軸に周波数を，縦軸は関数の大きさをいず

れも基準化して表示し，各関数が周波数に対して如何なる

変化を示すかが分かるように表現している。図（b）には，こ

れらの周波数応答の積と入力関数の積で表される出力関数

と位相を，図（c）には羽扇関数をフーリエ逆変換した時間波

形を示している。

　これらを見ると，入力波形の周波数スペクトルである入

力関数に対して音場の周波数応答は右上がりのフィルター

として振る舞うのに対し，滅衰の周波数応答はロウパスフ

ィルターとして振る舞っている。結果として図（b）に示すよ

うに出力関数の周波数スペクトルは高い側にずれ，フーリ

〔a｝　n　繍　0．5　　　　（b）　n　置　1・5　　　　｛c）　n　罷　2．5　　　　｛d｝　n　罵　6・0

図2　入力パルス時間波形
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1

馨

騒

ξ

音場
@　　　　　　　　減衰ヨ。1（f）

@　　　　　　　　H。。（f｝

　　　　　　入力磁の擁入力関数　　　　　P，（f｝→

@F。（fl

田

ξ

筆

謬

8

§　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一5B

　　　　　　　s　　　　　　　周波数f鋤Hz）

（a）音場と減衰の各周波数応答のパターンと入力関数のパターン

1．2．2　数値計算による音場の周波数応答の導出

　音軸のみでなく藤浪以外の音場計算の糊波数応答は数値

計算：によって求めることができる。

　今，図4に示すようにx－y－z座標の原点に円形振動子

を置き，円形振動子壷を半径方向に陶分割，円周方向にπα

分割し，得られた個々の微少振動子と任意の位置Q（κ，ッ，

のの音圧の周波数応答から微少振動孤館全体の周波数応

答を重ね合わせ法により（6）式のように得る。

　　　　　　　　　れぜ　アとロ
　　　瑞三，9（ω）罵κΣΣ私η，～z（ω）　　　　　　　（6）
　　　　　　　　　7η罵17z＝1

　ここで，罵腸，、（ω〉は振動子面上の点伽，η〉と前方の任意

の位置Q（κ，夕，のとの間の微少振動子の音場に関する周波

数応答で，次式で与えられる。

　　　馬（・）一聯綿・一・・　・　（・）

1

ξ

a

6。（f）

P、（f｝

→

田

；

琶

扉

遡

a

5　　　　　　　周波数f（瀦Hz）

（b）幽力関数とその位相

珊

また，ブは虚数単位，α（ηz，η）は振動子面上の微小ま凝動子の

面積，RQ伽，勿は微小振動子とQ点までの距離，　Cは音

速，κは定数である。

　ここでは円形平瀟振動子の減衰を伴う鋼の音場において，

音軸以外の点についても任意のパルスを入力した場合の餓

力パルスの大きさと変化についてシミュレーションする。

なお，計算方法の妥丁丁については図3の条件で全く同じ

結＝果を得ており確認され．ている。

十

d／z

y

（c）直昌プJl皮残多　（9（t＞）

このいサの

↓

“。いn、

qlz，y，Z｝

　ll鱒，。｛ω｝

図3　円形平頭1振動子の鋼ri縦波の音軸上の音圧の理論解によ

　　　る周波数応答：解析（入カパルス波形：n＝1．5，距離：100

　　　mm，滅衰：結晶粒径；0．01mm，振動子径：10mm＞

工逆変換した融力時間波形は図（c）に示すように入力波形に

対して異なってくる。これはこのシステムの応答の結果で

ある。

　周波数応答解析法はこのような解析プロセスによって超

音波波形が形成されることをシミュレーションでき，超音

波探傷波形の理解の手助けとなる。

o 一一一一　　z

図4　数値計算による任意の点の音場の凋波数応答の導出

　図5は．遠距離音場（100mのにおける音軸から少し離れた

位置における音場の糊波数応答の計算結果である。音軸上

の音場の糊波数応答（図3）と違い，この場合の周波数応

答には波打ちが現れ，結果として出力関数にも波打ちが兄

られ，フーリエ逆変換した時間波形にも2つのパルス波形

が現れている。

　図6は音軸上の音圧の距離特性に及ぼす入力パルス波形

の波の数の影響を計算した結果で，血中（a）は連続波，（b）は

η＝6のパルス，（c）はη＝2．5のパルス，（d）はη二1．5のパル

スを入力波形とした場合である。これらのパルス時間波形

をフーリエ変換して周波数に関する入力関数を求めて各点

における周波数応答解析を行い，最終的にフーリエ逆変換

で時間波形にした波形のピーク値を求めた。謝々の音軸土
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1

專

翠

暑

9

←減衰
H・・lf）

入力関数の位相

P・（f）一ゲ
／

音場

入力関数／　　　H・・（f｝

野。（f）

5 周波数f（囲z）

田

垂

無

浬

8

通

しては次式で表現できる。

　　　瑞（ω，α，1ぞ，α1，α2＞

　　　一（ω・継πアκ・…傭・・碗〉

ここで，

凸（ω，α，碗）2膓鰐雅。］

（8＞

（a）音場と減衰の各周波数応答のパターンと入力関数のパターン

1

翠

邑

G。（f）

@　　　　　　　　　　　　　　P。（f）

@　　　　　　　　　　　　　　／　→

5 周波数f圏z｝

（b）出力関数とその位相

七時間

弱

言

琶

a

細

（c＞出犀力1皮形多　（9（t＞）

図5　円形平面振動子の鋼中縦波の音軸外の音圧の数値解によ

　　　る／謝皮数応答解析（入力パルス波形：n＝1．5，位置：X，

　　　Y，Z瓢！0，10，100mm，減衰：結晶粒径；0．01翻1田，振動

　　　子径：10mm）

の周波数応答は同じであっても入力関数が異なれば影響し

合う周波数範囲が異なり，結果として出力関数が異なり，

異なった距離特性を示す結果となることが分かる。

1．2．3　周波数応答解析による欠陥評価

　図7に示すような円板状欠陥に超音波が斜め入射すると

きの反射指向性および送受信によるエコー高さの問題を考

える。この場合の理論式は報告されており6），周波数応答と

であり，R，α二，α2はそれぞれ距離，探触子の振動子の半径，

反射源の半径である。また，αは円形平面反射源の傾き角

度であり，ノiは第1種1次のベッセル関数である。

　図8は周波数5MHz，波数η一〇．5のパルス（図2参照）

が図7に示す円板状欠陥に0度と45度で入射した場合のエ

コー波形についての周波数応答解析によるエコー波形であ

る。ここでも減衰の周波数応答は結晶粒径0．01礪mのステン

レス鋼を仮定している。入射波形に対してエコー波形はい

ずれも異なっていることと，入射角0度に対して45度では

送受信探副子に近い端（B点）と遠い端（A点）からの超

音波散乱による2つの端部エコーが現れて，それらは2つ

に割れて左右に広がるような挙動を示す。

　従来から反射源の両端から発生する端部エコーは互いに

反転することがスリット状欠陥では認められていた。円板

状欠陥では周波数応答解析結果からそれが否定されたこと

になる。なお，このことは実験的にも立証されている。

1．2．4　周波数応答解析による複合材料の評価

　提案の周波数応答解析を金属基複合材料（Al基SiCウ

イスカー材）の非破壊評価に適用してみよう。

1．2．4．1　実験による複合材の周波数応答の決定法

　図1の“超音波伝搬システム”において，その中に多く

あるサブシステムの1つ，組織変化に限定して考える。シ

ステムの関数関係は既に述べたが再度示すと一般に次式で

表すことができる。

　　　G（ω）篇H（ω）F（ω）　　　　　　　　（1）

ここで，G（ω）は繊力関数，　F（ω）は入力関数，　H（ω）は糊

波数応答であり，ωは角周波数である。

　もしこのシステムにおいて入力波形がそのまま浮力波形

となる場合，すなわち，何ら組織変化が無かった場合を基

準とすると次式が成立し，

　　　G（ω）＝F（ω〉　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（9＞

であるから，この場合の周波数応答は次式となる。

　　　π（ω）＝1　　　　　　　　　　　　　　　　　（10）

　組織変化が有った場合，このシステムの繊力は，同じ入

力に対しては

　　　Gl（ω）二私（ω）F（ω）＝私（ω）G（ω）　　（11）

であるから，結筒，三唱のシステムの周波数応答は未知の

システムの出力関数と基準のシステムの出力関数から次式

のように得ることができる。

　　　私（ω〉霊Gl（ω〉／G（ω）　　　　　　　（12）

このようにして変化が起こる前のシステムを基準にして変
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図7　円板状欠陥に超音波が斜めに入射する田舎のエコーの計
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馨

〔

班

　　　　　　　　　　　　　　　　　時間
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（b）円板状欠陥に入射角45度で超音波が入射した場合のエコー波形

図8　Pl板状欠陥にn罵0．5パルスが入射した場合の受儒エコ

　　　一波形
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化が起こった後のシステムの周波数応答を実験によって求

めることができる。

またシステムのエネルギー損失瓦は次式で与えられるか
ら，

唯∫＝（誌））物 （13）

　パルサー
Ritec　SP－801

レシーバー

Riヒec　BR－640

プローブ

　（T）

慧　超音波（水中）

！
！

複合材試料

ここで瑞1（ω）は未知のシステムの周波数応答の大きさで

ある。

　従って基準のシステムに対する未知のシステムの相対的

エネルギー損失Eム。。、はしを伝ば距離とすれば次式で与え

られる。

　　　恥一碧1・縁・（吾）　　　（14）

塁　超音波（水中）

プローブ

　（R｝

！

1．2．4．2　実験方法

　使用した試料はアルミ基Sicウィスカ複合材料で，直径

1ミクロンのウィスカのアルミニウム（A2024）に対する体

積率10％と20％の2種類および直径0．5ミクロンのウィス

カの体積率10％と20％の2種類とアルミニウム材（体積率

0％〉，全部で5種類である。これらの試料は加工比10の押

出しで造：つた泊1径15mmの丸棒からA，　B，二種類の形状の

試料を制作した。A試料は相棒の中心部から押出し方向を

縦方向に15mm，直径方1旬に横1伽田，厚さ3田mの板状試料と

した。B試料は直径10m組の丸棒の軸に直角に厚み3mmの円

盤状試料を切り出した。厚み3m皿を挾む両面は鏡面仕上げ

した。試料は総計10種類である。

　図gは試料の表爾の金属組織写真の1例を示す。馴馴し

方向ではウィスカが流れた組織となっており，また直角方

向の切断面ではウィスカが切断されているが，いずれも不

均一な分布となっているのが認められる。

　使用した超音波実験装置はパルサー（Ritec　SP－801），

レシーバー（Ritec　BR－640），水槽を用いたX－Y－Z走

査装画（SOI／ix　MS王S－003）と，これを制御し，超音波信号

を処理するコンピューターから構成され，これを図10に示

／

図9　複合材の金属組織

／

　X一・Y－Z　　スキャナー
ノ

5◎μm

コンピュータ
Ag　Converter

図10　実験装置構成

す。探触子は2個の公称周波数25メガヘルツの水浸用点集

束探触子（So撮x製〉を使用した。

　いずれの試料についても厚さ3田mの断面方向に超音波を

透過法でZ方向に透過させ，X－Y走査しながら超音波透

過信号をAD変換してコンピューターに記録し，後に信

号・解析処理して画像表示した。

1．2．4．3　実験結果と考察

　図11はA試料の相対的エネルギー損失のX－Y走査画像

である。試料の2．5mm×2．5mmの範囲で0．05頂匿のピッチで超

音波透過信号を取り込み，後に，相対的エネルギー損失の

平面的変化を画像化した。図ll（a＞はアルミ材，（b）は直径1

ミクロンのウィスカの体積率10％の場合であり，（c）はウィ

スカの体積率が20％の場合である。いずれもアルミ材の

100×100ポイントの平均波形を基準値とし，他のポイント

の波形についての相対的信号処理を行っている。

　これらの画像から複合化が進むと画像にむらが多くなり

相対的エネルギー損失も増大していくのが認められた。

　これらの画像を構成している原波形をある範囲にわたっ

て平均し，平均波形を代表波形としてその周波数応答解析

を行ったのが図12，図13，図14である。

　1ヌ112は図11の（a），（b），（c）に対応する10G×100ポイントの

平均波形である。なお劇中の縦線は波形位置の変化のため

の参照線である。

　図13はこれら波形の周波数スペクトルを示す。複合化が

進むにしたがって周波数スペクトルは周波数の低い側にず

れる傾向が認められる。また，直線は最小自乗法で近似し

た一三スペクトルである。その勾配が低くなっていくが，

これは音速の増加を意味し，図！1の時間波形が前方にずれ

ることとも対応している。

　図14は図13の周波数スペクトルを用いた周波数応答解析

結果を示す。（a）はアルミニウムの場合であり基準であるか

ら周波数に対して周波数応答は1となる。（b），（c＞のように

複合化が進むと周波数に対して周波数応答は右下がりの応

答を示す。なお図中の直線は最小自乗法による直線近似で

ある。
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コ．コ翻

孟．』75
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o．‘竃5

CD鱈FZ略1．爲τ

（a）A！材

盈●5

④．

（b）体積率10％

（c）f本：系責苺｛20％

図11　複合材の周波数応答エネルギー損失2次元画像

　図15はこれらの開波数応答から相対的エネルギー損失を

求め，体積率に対してプロットしたもので，殆ど直線関係

にあることが認められた。

　図！6は直径0．5mmのウィスカの同様の過程を踏んで得た

周波数応答から相対的エネルギー損失を求め，体積率に対

してプロットしたもので，ここでも殆ど直線関係にあるこ

とが認められた。

　これらを回ると，直線の勾配はウィスカの径によって異

なり，直径1ミクロンのウィスカの場合の方が直径0．5ミク

ロンのウィスカの場合より勾配が高いという結果を得た。

　図17はB試料の場合である。A試料の場合より勾配は全

体的に低く，ウィスカの方向と同じ超音波の伝搬の方向は

エネルギー損失が少ないことが分かるが，ウィスカの直径

が大きい方が勾配が大きいということ，体積率に対する相

対的エネルギー損失との関係はいずれも殆ど直線関係で示

される同様の結果となった。

　これらから超音波朋波数応答解析法によって複合材料の

内部組織の評価およびその不均一状態の評価が可能である

ことが明らかとなった。

三．3ノ」、｝舌

　超音波探傷試験を闇波数領域で考えると，音響部分を「超

音波伝搬システム」の胴波数応答で表現でき，それと入力

関数の型で出力関数も種々変わり，結・果として時澗波形も

種々変化することを瑚波数応答が既知の場合として超音波

振動子の音場と欠陥エコーについて示した。周波数応答が

未知の場合として，実験によってシステムの胴波数応答を

求める周波数応答解析をA1基Sicウイスカー辛総合材料

の非破壊評価の可能1生について検討した結果，提案してい

る周波数応答：解析法の複合材料の評価への適用の可能性が

示され，相撃軸く」エネルギー損失の2次元漁像では複合化が

進むと癬対的エネルギー損失の変化が増し，濃淡が増すこ

とが認められ，複合状態によって異なった画像を示すこと

が認められ，走査領域における平均波形の超音波胴波数応

答のパターンは複合材料の内部紅L織によって異なった傾向

を示すことが明らかとなった。また，体積率に対する相対

的エネルギー損失の関係は殆ど直線関係で示され，その関

係はウィスカの直弟が大きい方が勾配が大きいという結果

が得られた。この傾向は超音波の伝播方殉がウィスカの流

れに平行および重直いずれの場合にもいえるが，後者の方

が勾配は大きくなる傾向を示した。

2　金属基複合材料の超音波伝播特性

2．1　緒言

　複合材料は繊維により強化され，マトリックスのみでは

得られない強度特性あるいは電気的特性を発現する材料で，

これまではその製造方法，力学的特性や応川等に関する研

究が行われてきた。その中でも金属棊複合材料の場合には，

これまで主に機械的性質を改ギ琿するための製造方法，繊維
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（a）A1材
（b）鱗蒐程～≧率｛10％ （c）f本自責率20％

図12　走査領域における平均波形（縦線は参照線〉
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図13　走査領域における平均波形の周波数スペクトル 図14　走査領域における平均波形の周波数応答
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図15超音波ビームがウイスカー繊維に直角に入射するときの

　　　体積率に証するエネルギー損失の関係（ウイスカー直径
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図16超音波ビームがウイスカー繊維に直角に入射するときの

　　　体積率に対するエネルギー損失の関係（ウイスカー直径

　　　0，5ミクロンの場合）

図17　B試料の体積率に対するエネルギー損失の関係

　　　（a）ウイスカー醸：径1ミクロンの場合

　　　（b）ウイスカー直後0．5ミクロンの場合

とマトリックスとの界面の反応防止のため，繊維のコーテ

ィング方法に関する研究が多かった。現在特性としては実

用に耐える材料が開発されているが，実用化に向けては，

材料の信頼性向上が必要である。このためには材料製造方

法の確立と，試験方法の標準化及びそれに基づく強度特牲

データの蓄積等の他，使用中の材質の劣化，欠陥の検出な

ど非破壊検査方法の確立が重要と考えられる。

　金属基複合材料の欠陥や特性を超音波技術により評価し

た例としては，Sic粒子強化アルミ合金複舎材料の超音波

速度を調べ，剛性率を求め，機械的に求めた値と比較検討

した結果の報告η，短翔撚斐に切り出したSic粒子強化複合

材料について水浸法で，試料への入射角度を変化させなが

ら透過超音波の強度を順次受信し，超音波速度を求めた結

果の報告8）が行われている。しかし水浸法では実際に超音

波の入射角や伝播した距離が正確でない点が欠点である。

　本研究では繊維の形状や寸法及びマトリックスが異なる

金属基複合材料について，上で述べた問題点を除くために

試料を正確に切り出した後，超音波の波形から底面エコー

の聞隔と試料厚さから音速を求め，金属基複合材料の音速

の異方性を調べた。特にここでは強化材の形状に注目して

検討を行った。

2．2　実験方法

2．2．1　供試材
　供試材は2種類で，いずれも炭化珪索（Sic）を強化材と

しているが，その形状や，マトリックスが異なる。第1は

直径が約0．5μm，長さ約15μmのSicウィスカ（SiCw）を

アルミ合金中に分散させたSicw／A2024複合材料
（MMC），第2は直径が約140μmSicの1皇続繊維を強化材

として準安定β相のTi－15V－3C獅3A1－3Snチタン合金

（Ti－15－3と以下では略する）をマトリックスとしたSiC／

Ti－15－3　MMCである。　SiCw／A2024　MMCは粉末冶金法

で製造されたもので，SiCwの体積含有率は0，10，20％

で，最終的に丸棒に押し出し加工後T6の時効処理が施さ

れている。これから約7用m角の角材を機械加工により削り
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だし素材とした。一方SiC／Ti－15－3　MMCは厚さ約100μm

のTi－15－3合金箔の間に直径約140μmのSic繊維を1列

に並べたグリーンテープを挿入して積層した後，高温真空

中で応力下において加圧反応成形してMMCを製造した

もので，マトリックスの安定化処理が施されている。なお

複合材料は米国TextrOn社製のものである。素材の形状は

厚さ7．8m皿，幅12mmで，　SiC繊維の体積含有率は約38±2％

（報告値）である。素材から繊維の長手方向あるいは押し

託fllし方向に対して0。，15。，30。，45。，60Q，750に角度をつ

けて切りだし，切断後表面を最終的にラッピング研磨して

仕上げた。なおOQ方向の試料については，繊維に対して90。

方向の面についても研磨した。

　図18に代表してSiC／Ti45－3　MMCの試験片の断面組

織写真を示す。まず1盛】18（a）の0。方向の写真で横方向に並ん

だ灰色の円状の特徴がSic繊維である。その中心にさらに

黒みを帯びた甲状の特徴が見えるが，直径約30μmのカー

ボン芯線である。なおSic繊維の外周部には約3μm厚の

（囎：！’⑤）し囎1「、 曽騨～響1

　　　　　　　　SiC　fibc！・

　　　　　　　Corc　carbon　filament

謬

駒

鯵

購

／恥＼　・譲清

を

竃

　　　轟罐濡鼠
θ＝・0。 @（3d）　　　　　　　　×100

　　　　　　（a）

30。 　　×100

図18SiC／TH5－3　MMCの断面組織

カーボンがコーティングされている。写真から明らかなよ

うにSic繊維は比較的等聞手に並んでいる。また繊維とな

す角度：，θ＝45。ではSiC繊維の断面で楕円の軸比が小さく

なっていくことが分かる。以下で述べるようにこの面に探

三子をのせ，超音波を入射させ，底面からの反射エコーを

受信する。

　なおSiCw／A2024　MMCの場合にはSiC／Ti－15－3

MMCの場合と異なり，光学顕微鏡ではSicウィスカは1

本1本を識別できず，それらが凝集している部分が黒く観

察された9）。

2．2，2　密度測定

　超音波の伝播特性を定量的に検討する場合に，材料の密

度が重要な役割を果たすことが知られている。このために

MMCの密度を測定した。その原理は良く知られているア

ルキメデス法で，上記のsicw／A2024　MMc及びsic／Ti－

15－3MMCの試験片で，それぞれ20．0℃及び22．8℃のフロ

リナート溶液中で密度（ρF）を測定10）した。測定方法は大気

中で試験片の重量（WA，）を測定した後，さらに溶液中でも

重量（Ws、〉を測定した。重量差（△W）とフロリナートの

密度ρF＝1860（20．0℃）及び1854（22．8℃）kg／m3を用いて

式（1）から複合材料の体積（V。）を計算により求めた。

　　　△w＝ρFVc

　　　ρc＝WAc／V。　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）

ここで用いた装置はクリープ試験中に試験片内部に生じる

クリープボイドによる密度変化を10－5のオーダーで計測可

能な精度を有している。しかしここでは有効数字5桁を目

標に測定を試みた。それぞれの試験片について5回測定し

て平均を用いた。

2．2．3　超音波波形の計測

　超音波波形計測システムの概略を図19に示す。超音波探

聖子からパルスを試料表面から垂直に入射し，反対面から

の第一，第二の底面エコーをサンプリング問隔100nsのデ

ジタルメモリに取り込み，記録紙にプリントアウトした後，

底面エコーの対応するピーク問の時間差（△t＞と，試験片

板厚（T）から式（2＞を用いて超音波の伝播速度（v）を計算

により求めた。なおSiCw／A2024　MMCの場合探触子は縦

波，横波とも直径2用mの中心周波数10MHz，　Sic／Ti－15－3

MMCの場合直径12．7狙m，中心周波数5MHz（縦波，横波）

及び2MHz，10MHz（縦波）のものを用いた。

　　　v＝2T／△t　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2＞

なおvは10回の平均値を用いて以下の計算に利用した。こ

れを強化繊維とのなす角度θ＝0。，15。，300，45。，60。，

75。，90Qについて計測した。

2．2．4　ステフネスマトリックスの決定

　図20に図18で示した複合材料の強化繊維の方位系を示し

た。繊維の長手方向を3軸方向とし，それに直角な面を1，

2軸とした。これから超音波速度の計測面は3面で，繊維

に対する角度θは野中に示すように3－2面となる。
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図20　試験片の方位関係

2

　これらの試験片に対するステフネスマトリックスは6×6

の36個となるが，図20に撫す複合材料の場合には六方晶と

仮定すると，対称性を考慮すると式（3＞のように簡単になる。

独立変数は5餌となる1D。

C二

Cll　Ci2　C蓋3

C12　C22　C23

C13　C23　C33

0　　0　　0

0　　0　　0

0　　0　　0

0　0　0
0　0　0

G　O　O

C440　0
0　C550
0　0　C66

ここでCijは以下の式（4）から求められる。

　　　Vl、L罵「（C、1／ρ、＞

　　　v22L＝、「（C22／ρ，）

　　　v，3L＝〉一（C、，／ρ、）

（3）

v12T＝v21。霊、「（C66／ρ。）

v31T＝v32丁罵〉一（C44／ρc） （4）

　　　ρ、v2＝Cl、11＋C、、

　　　｛2C44／（C11－C12＞一1｝／｛2C44／（CI1－C12）｝

ここでv耽，v22L，v33Lは図20におけるそれぞれの方位にお

ける縦波の超音波速度を，またV、2T，　V31T，　V32Tはそれぞれ

横波の速度を表す。なお工学的な材料の剛性率は式（3）の逆

行列から求めることができる。

2．3　実験結果

2．3．1　密度測定結果

　SiCw／A2024　MMC及びSiC／Tl－15－3　MMCの密度測

定結果を表1に示す。SiCw／A2024　MMcの密度はsicウ

ィスカのVfが増すに従って増加している。ここでSiCの密

度を3200，3190，3180kg／m3に変え，　A2024マトリックス材

料の密度を2747．！1《g／m3として，密度が式（5）の複合則に従う

としてMMCの密度を計算すると衰1に示すように，　Sic

ウィスカの密度を3180kg／m3とした場合が実験値と予測値

とが良く一致することが分かる。

　　　ρ、罵ρfVf率ρm（1－Vf＞　　　　　　　　　　　　（5）

ここでρf，魚はそれぞれSic繊維及びマトリックスの

A2024アルミ合金及びTH5－3チタン合金の密度である。

またVfはSic繊維の体積含有率である。

　一方Sic／Ti－15－3　MMCの密度測定結果から，各角度に

舛する密度値の平均値は409L6kg／m3であった。密度の最大

値と最小で直の差は2，0kg／m3で平均値で除した値は約0．05％

となり，ばらつきは非常に小さい。すなわち7個の試験片

でSiC繊維の体積含有率のばらつきが非常に小さいこと

を表している。

ここでSic及びTi－15－3マトリックス材料の密度はそれぞ
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表1　密度測定結果（SiCw／A2024　MMC）

ESt圭mated　va至毛…e（law　of　mixture）

Materia1

Experime轟tal

@　　vak…e

@　（kg／m・）

ρf＝3200

ikg／m・）

ρf；3！90

ik9／m・）

ρf嵩3180

ikg／阻り

A202畦 2747．1 一 一 ㎜

10％SiCw／A2024 2789．1 2792．3 2791．3 2790．3

20％SiCw／A202塵 283嘆．7 2837．6 2835．6 2833．6

れ3045kg／m3，4754．7kg／m312，である。そこで密度が式（5）の複

合則に従うとしてSic繊維の体積含有率を計箪すると約

38．8％となり，報告3）の含有率38±2％とかなり良く一

致した。

　以．しのように金属基複合材料の密度計測結果は複合則に

従うとして，予測可能であることが分かった。

2．3．2超音波伝播速度計測結果

　睡i21にSiCw／A2024　MMCの縦波及び横波の超音波波

形の例を示す。図中の中央部に波打った形状の特徴が超音

波の波形であり，ピークが繰返し観察される。これは（a），

（b＞の縦波，横波の場合とも同様である。最初のピークが第

一底面エコーで，2番目のピークが第二底面エコーである。

この両者のピーク間の時間差が△tである。この傾向は

Sic／Ti一ユ5－3　MMCの場合にも同様であった。

　式（2）から音速を計算して求めた結果を図22，23に示す。

Sic／A2024　MMC縦波の速度は繊維に対する角度の増加

にともなって減少しているが，横波の場合には約45。方向で

音速が最大となる傾向が認められる。この他に横波の（3－

D方向への伝播の場合には音速の変化は非常に小さいこと

が分かる。なお図中の曲線は以下の検討において求めたス

テフネスマトリックスを用いて，描いた理論曲線である。

　一方SiC／Ti－！5－3　MMCの場合には縦波の速度は探触

子の周波数が増加するにともなって減少しているが，2

MHzと5MHzの場合より，5MHzと10MHzの場合の方
がその差は小さくなっている。また横波では5MHzのみの

データしか求めていないが，横波の伝播方向により速度に

差が認められる。

　ここで縦波及び横波とも5MHzのデータをもとに図示

したのが図23である。これから図22のSiCw／A2024　MMC

の場合と同様に縦波の場合には，繊維方向に対する角度が

増加するに従って，音速が単調に減速していることが，ま

た横波の場合には（3－1＞方向への伝播の場含には音速の変

化は非常に小さいが，（3－2）方向への伝播の場合には繊維

方向となす角度が45．方向で最大となる傾向が認められる。

2．4．考察

2．4．1　ステフネスマトリックス，Cij

　式（3＞を用いて式②に示したステフネスマトリックスを求

輔’

黶p一辱L一一一r一哺一PP一

・r・・輔・｝み鞠」心’ベン

　　　　　Rヘビゆバ　じヘリ　に　ロロロ　　　　マ　　　　　　　　　　　　コ　　　け　コへ

　　　　　　　A2024，蟹atrix

、・鞠，｝・H嚇レ・い炉1

一

■　一　　’

竺銀盤瞥 、

』ぴソ’P㍗

一（a）縦波
　　図21

　　　　　　　　　　　　　　　　（b）横波

金属基複合材料中伝播した超音波受信波形

（SiCw／A2024　MMCの例）

一　　一
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図22超音波伝播速度の方位依存性

　　　（Sicw／A2024　MMC＞

めた結果を表2，3にまとめて示す。Cl、，　C22は繊維と直角

方向のマトリックスであり，あまり組織的な差はないと考

えられたが，超音波的には約2％程度の枳違が認められる

ことを示している。またC33は繊維方峰1の値であるが，直角

方向のCnの値に比べて約35％大きい。これは音速の値に

比べて大きくなっている。なおC、3は音速のデータを最小

自乗法であてはめて，誤差が最小となるように決めた。

　式（3）の逆行列を求めた結果から，工学的なヤング率En，

E33を求め，表3，4に示す。また機械試験により求めた値

も一部示してある。なおこの場合には製造ままの場合と，

マトリックス組織の安定化熱処理後ので直を二二して示した。

三者の値が異なるのは安定化熱処理によりマトリックスの

機械約性質が変化するためである。これから繊維方両のヤ

ング率E33は超音波法で求めた値は機械試験で求めた値と

比べて，約4％程度の違いしか認められないことが分かる。

これは非常に良く一致していると言える。また£、1は繊維

方向に対して平行な面のヤング率であるが，ほぼマトリッ

クスのみで支配されるといえるが，マトリックスのヤング

率約110GPaに比べて約！4％高くなっていることから，繊

維の寄与があることが分かる。

2．4．2　理論曲線との比較

　ここで用いた複合材料を六方晶と仮定して式（3）を粥いて

式（2＞に示したステフネスマトリックスを求めた結果を表2，

3に示す。なおC、3は音速のデータを最小自乗法であては

めて，誤差が三門となるように決めた。マトリックス材の

場合には押し出し方向に直角なCllと押し出し方向に平行

なC33とはほとんど差はないことがわかる。しかし複合材

料の三舎には両者の澗に15～20％程度の差が認められる。

CH，　C、3ともSicウィスカのVfが増すに従って，増加する

傾向が認められる。

　得られたステフネスマトリックスを用いて理論曲線を描

いたのが図22，23中に示した。なお理論曲線は以下グ）式

（6，　7，　8＞による。

　　　（Case　1）Quasilongitudinal　wave　mode

　　　V＝（2ρ）皿112｛CIIsin2θ十C33cos2θ十C4ベト

　　　「｛（ClrC、、）sin2θ

　　　㎜ト（C44…C33）cos2θ｝2一ト（C13十Cu＞2si1122θ｝1！2（6＞

　　　（Case　2）Quasishear　wave　mode

　　　．V罵（2ρ）皿112｛Cl王sin2θ÷C33cos2θ十C44一

　　　，「｛（CドC嘱＞sin2θ＋（C、ボC、、）cos2θ｝2

　　　十（C13十C44）2si1122θ｝1／2　　　　　　　　　　　　　　　（7）

　　　（Case　3）Pure　shear　wave　mode

　　　＼z＝＝（2　ρ〉㎜1！2（C66si112θ一トC44cos2θ）1／2　　　　　　　（8）

　図中のプロットは実験データで，理論曲線はデータの傾

向を良く表しているといえる。これからここで用いた

S｛Cw／A2024及びSiC／Ti－15－3　MMCの場合には，六方晶

と仮定して解析を進めても問題はないと考えられる。

2．4．3ヤング率の評価

　式（3＞の逆行列を求めた結果から，工学的なヤング率El圭，

E33及びポアソン比を求め表3，4に示す。また引張り試験

により求めたヤング率も承してある。

　押し出し方峰1に直角なヤング率El汲ぴ押しlillし方向に

平行なE33はいずれもSicウイズカのVfが増すに従って

増加している。しかし複合材料ではE、1はE、3よりいずれの

場合にも小さい。なお母材の場合には少し差はあるが，平

均70GPaである。引張り試験から求めたE33は超音波法で

求めた値に比べて低くなっている。

　図24には強化繊維の体積含有率に対するヤング率の依存

性を示した。本研究で得られたデータ以外に炭化珪索粒子

強化複合材料の文献データ7＞をプロットしてある。これか

ら複合材料のヤング率に及ぼすウィスカと粒子との強化繊

維の形状による効果の相違があることがわかる。すなわち

繊維の長さと直径との比であるアスペクト比が大きい方が，

ヤング率の上昇が大きく，しかもEH，　E33の差が大きいこ

とがわかる。なお本研究で得られた結果はアスペクト比が

約10程度と仮定すれば，計算結果と実験データとがほぼ一
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表2　ステフネスマトリックスのまとめ（SiCw／A2024　MMC）

C A2024 iO％SiCw／A2024 20％SiCw／A2024

Cll ！1．0874x1010 12．8930×1010 14．0492×10三G　（dyn／cm2）

C33 11．1924x1010 ！4，3985x1010 16．！756×1010　（dyn／cm2）

C44 2．7068Xlαo 3．2280×1αG 3．8996×1010　（dyn／cm2＞

C55 2．6921×1010 3．1984×1010 3．7744×1010　（dyn／cm2）

C23 6．00×1010 6．300×101。 5，80×1010　　（dyn／c賑2）

（ρ） （2．747） （2．789） （2．834）　　　　α（g／m3）

表3　ステフネスマトリックスとヤング率のまとめ（Sic／Tレ1ひ3　MMC）

C11 18！．4

C22 185．2

C33 243．1

C44 40．9

C66 40．4

C12 70．5

CI3 85．0

E1夏 125．8

E33 206．4

＊197±6　（as　Fab．）

＊213±5（Heated）

表4　ヤング率，ポアソン比のまとめ

A2024 ！0％SiCw／A2024 20％SiCw／A2024
El｝ 71．1 84．8 103

E33 69．1 103 129

E　　＊
R3
75 92 121

レ12 0，312 0，378 0，371

ン31 0，357 0，329 0，283

㍉1，E33，巳33＊はいずれも単位はGPaである。

㌦，E33は超音波法により求めた値である。E譜は機械的試験から

　　求めた値である。

㌔，ン31は超音波法により求めた値である。

＊mechanical　test　results
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が認められる。このことは繊維方向に平行に引張ったとき

の直角方向の材料のひずみは非常に大きいが，逆に繊維に

直角な方向に引張ったときの繊維方向のひずみは小さいこ

とを意味している。すなわちポアソン比にも繊維強化によ

る異方性が認められた。

　図25にポアソン比の強化繊維の体積含有率依存性を示し

た。図24の場合と群】様に文献データ8＞もプロットしてある。

ウィスカやアルミナ繊維強化複合材料ではポアソン比が方

向によって異なっているが，粒子強化複合材料ではほとん

ど方陶による差はない。これからアスペクト比が大きい方

がポアソン比の異方性が大きいと考えられる。

　一方文献データ71によると繊維及びTi－15－3のッは，そ

れぞれ約0．25及び0．35とされている。ここでも複合則が成

り立つと仮定すると繊維の体積含有率が38％の場合の”

を推定すると，約0．312となる。これはッ12の値を推定して

いると考えられ，』今回実験で得られた値の約65％と小さい

ことになる。また今回得られたη12及びη31の値の平均値

0．366とも異なる。推定値と実験値1とをベースに構造物を設

計すると変形量が大きく異なることが予想される。

2．　5　　ノ」寸舌

　体積含有率が0，10，20％のSicウィスカで強化された

A2024合金基複合材料の縦波及び横波の超音波速度を繊維

に対する角度を変えて調べ，精密に計測した密度を用いて，

ステフネスマトリックスを求めるとともに，理論曲線との

致することがわかった。

　一方Vfが約38％のSicの連続繊維で強化したチタン合

金MMCでは超音波法で求めた値と引張り試験でもとめ

た値とで，E33はほぼ一致していた。またEIIの値：はマトリ

ックスのE33と比較して約10％高かった。これを今回の結

果と比較してみると，Vfが小さいにもかかわらず，　EHの上

昇率が今回の方が非常に大きいことが分かる。これから強

化繊維の形状によるヤング率に及ぼす影響が大きいことが

考えられる。今回超音波法で得られたEn，　E33を平均すれ

ば，引張り試験により得られたE33の値：に近くなることが

分かる。引張り試験では幅の広く，長いひずみゲージを使

用しているために，応力軸方向だけでなくそれに直角な横

方向のひずみもとらえている可能性がある。このために両

者の平均的な値しか得られなかった可能性が考えられる。

このためにひずみゲージを用いる場合には，注意を要する

と考えられる。

2．4．4ポアソン比の評価

　前項において本研究で用いたMMCのポアソン比につ

いて強化材の体積含有率の影響に関しての検：討を行った。

ここではそれらに及ぼす強化材の種類及び形状について，

報告されたデータを含めて検討を試みる。報告されたデー

タに関して式（4）の逆行列からポアソン比を求め，表4に示

した。り12は0．480またη31は0．253と方向により約2倍の差
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図25　ポアソン比の強化繊維含有率依存性

　　　（SiCw／A2024　MMC）
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対応を検討した。それらを基に工学的な機械的性質を求め

た。得られた結果をまとめると以玉の通りである。

1）密度の精密測定の結果，Sicウィスカの体積含有率が

増すに従って複合材料の密度は増加し，SiCウィスカの密

度を3180kg／m3と仮定して，複合則でMMCの密度を予測

した結果，実験値とほぼ一致した。一方SiC／Ti－15－3　MMC

の場合，繊維方向によらず約4091．6kg／m3とほぼ一一定であっ

た。繊維とマトリックスの密度を基に複合則に従うと仮定

して，強化繊維の体積含有率を推定した結果，38．8％とな

｝），報告値38±2％と良く一致した。これから繊維の分布

の不均一性は非常に小さいことが考えられた。

2）Sicウィスカの体積含有率によらず複合材料の場合に

は，縦波の場合には押し出し方向に平行な方向で音速は最

大で，押し出し方向と90。方1句で最小に，また横波の場合に

は，押し出し方向と45。方向で最大になる場合と，角度にほ

とんどよらずほぼ一定になる傾向が認められた。このこと

から縦波及び横波とも材料の異方性を示すことが分かった。

しかし母材の場合には縦波及び横波とも角度依存性はほと

んど認められなかった。またSic／Ti－15－3　MMCの縦波の

場合にはSiCw／A2024　MMCの場合と同様であった。

3）複合材料を六方晶と仮定し5個日独立したステフネス

マトリツクスを各Sicウィスカの体積含有率の場合につ

いて求め，理論解析した結果，理論曲線は，いずれの場合

とも実験データの傾向を良く表すことが分かった。また

SiC／Ti－15－3　MMCでも同様であった。

4）3）で求めたステフネスマトリックスの逆行列からヤ

ング率を求めた結果，ヤング率は繊維方向に平行な方向及

びそれと直角方向とも，Sicウィスカの体積含有率が増す

に従って増加すること，しかし引張り試験から求めた値と

は差が認められた。

超音波法で求めたEliと833の値の平均値は引張り試験で

求めた値とほぼ一致した。一方SiC／Ti－15－3　MMCではヤ

ング率は繊維方向に平行な方向では206．4GPaで，機械試

験から求めた値との相違は約4％で，両者は非常に良く一

致した。また平行方向では約126GPaと直角方向の値に比

べて大きく異なっていた。マトリックスのみの値109GPa

より大きく，繊維の寄与があることが分かった。

5）4）と岡様にして求めたポアソン比は押し出し方向に

平行な面内では母材に比べ複合材料の方が高いが，逆にそ

れに直角方向な面内では母材に比べ複合材料の方が低かっ

た。これから変形の方瞬】により得られるひずみ量が異なる

こと，すなわち大きな異方性が認められた。一方Sic／Ti－

15－3MMCの場合，繊維方【缶1に平行と，それに直角方向に

引張った場合とで，約2倍異なることから変形挙動に大き

な差が認められる事が分かった。

3　レーザ超音波伝播特性解析

3．1　緒言

　複合材料に代表される構造用先端材料は，異種材料を組

み合わせて従来の材料では得られない高強度や弾性的方向

性を実現しているが，それに伴い，通常の材料には見られ

ない顕著な弾性異方性を示すとともに，異種材の混合によ

る接合界面での超音波の散乱や屈折など，欠陥以外からの

超音波散乱や超音波滅衰を生じ，欠陥検出や欠陥位置測定

などの評価を困難なものにしている。第1期では，差分法

による従来法を改良し，結晶異方性や異種材料の組み合わ

せで計算可能な，弾性波伝播の新しい翫具機シミュレーシ

ョン法を開発し，複雑な超音波伝播特性を示す複合材料の

解析を可能にしたが，この手法を用いて，このような複雑

な超音波特性の解析をはじめ，各種の超音波計測における

超音波伝播現象を解析し，金属基複合材料をはじめとした

材料への超音波計測を適用するのに役立つ知児を得ること

を目標とした。

3．2　研究方法

　第玉期で開発した弾1生馬伝播シミュレーション法の適用

対象として，クリープボイドや繊維強化複合材料の繊維剥

離等に代表される，方剛生を有する微小欠陥の分布による

超音波伝播異方性の発現，新しい非接触超音波送受信法で

あるレーザー超音波技術において，レーザービーム走査に

よる，縦波，横波，さらに表面波の選択的発生，さらにレ

ーザー超音波による繊維強化複合材料の非接触超音波画像

化における表層欠陥での超音波挙動の解析への適用を図り，

各超音波伝播現象の解明と知兇を得る。

3．3　研究成果

3．3．1　超音波伝播特性シミュレーション法

　まず，第1期で開発した超音波伝播の計算機シミュレー

ション法について，簡鄭に解説する。開発したシミュレー

ション法は，従来より弾性波伝播のシミュレーションに良

く用いられている差分法とほぼ今様の手法である。しかし

ながら，通常の差分法では，単純に，式1で示される弾性

波動方程式を差分式に当てはめるだけであるのに対し，新

しく開発した本手法は，図26に示すような微小立方体モデ

ルを用いて，その微小立方体に働く応力とひずみより，式

1の弾性波動方程式をできるだけ忠実に計算機中に再現す

ることを試みた。その結果，本シミュレーション法では，

従来の差分法に対し，以下のような，長所を有している。

　／）式2に示す形のスティフネスマトリックスに合致す

　　　る，六方晶や立方晶などの弾性異方性を示す材料な

　　　らば，弾性異方性を含めた計算が可能である。

　2）通常の差分法において，表薗などの境界部の計算に

　　　必要とされる材料外部の仮想計算点を必要としない。

　3）異種材料を組み合わせた材料について，計算可能で

　　　ある。

これらの特徴：により，従来，計算の難しかった異方性材料

や複合材料中の弾性波伝播の可視化が可能となっている。

実際の計算では，計算の簡便性と計算の安定性を図ること
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図26　弾性波シミエレーションのための弾性体の微小立方体モ

　　　デル

を目的として，図27にボすような，計算点の周りに位置す

る仮想微小立方体に対し，図26のモデルを遮用し，立方体

の運動変位より計算点の超音波変位を求めている。
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3．3．2ボイド等の微小欠陥を有する材料中での超音波

　音速変化の計算

　金属材料の供用期問中の材質劣化を超音波の音速や減衰

等の変化から非破壊的に検出，計測しようとする試みが従

来より行われている。そのひとつに，クリープ損傷の超音

波音速測定による非破壊評価がある。発電機器等の高温の

応力負荷環境中で使用され．る金属材料には長時間の使用に

よリクリープボイドが発生し，そのボイドの成長・合体に

より最終的には破断にいたる。このクリープボイドの検出

を非破壊的な超音波の音速測定により検出する方法が研究

され，ボイド量と音速変化に相関があり，ボイドの定量化

が可能であることが示されている。しかしながら，そのメ

カニズムは必ずしも明確ではなく，材質自体の弾性率の低

下や，ボイドによる散乱あるいは，密度の変化などが原因

と推測されている。

　このような，ボイドの発生と超音波音速の変化を，計算

機シミュレーションを用いて再現することを目的として，

図28に示すような計算モデルを用いた。図に示す計算モデ

ルは，鋼の材料内部に等間隔に単一微小立方体の空子しを設

けた2次元ボイドの計算モデルである。図にはボイドの体

積含有率が4％と25％のものを例示してあるが，この他に

6％と11％について計算した。実際の材料ではボイドは3

次元空襲であり，またランダムに分布していると考えられ

るが，計算では，計算機容量などの制限により，2次元と

している。この計算モデルは，図に示すように繊維のよう

な直線状の空将が分布した3次元モデルと等価であり，従

って，実際のクリープボイドにおいて，引っ張り応力によ

りボイド形状が極端に延びた状態や，繊維複合材料におい

て繊維の引き抜けや界面剥離が生じた状態に相当すると考

えられる。

　図29に，計算によって得られた材料内部を伝播する超音

波波面の様子を示す。2つの爾像は図28の2つの計算モデ

ルに相轟しており，材料中心に矢印で示すようなパルス応

力を負荷し，一定時間後の超音波伝播を可視化したもので

ある。容易に分かるのは，右のボイド含有率25％の方が縦

波，横波のいずれも超音波伝播が遅くなっていることであ

る。また詳細な観察によれば，千貫に平行な偏波面を持つ

横波の方が，紙瞬に垂直な偏波面を持つ横波より音速が遅

くなっているのがわかる。図30に，各超音波の音速とボイ

図27計算に用いる仮想微小立方体と計算点

轟 轟

図28　ボイドを有する材料の2次元計算モデル。ボイドの体積

　　　含有率は4％（左）と25％（右）である。
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y

凹x
y

図29　ボイドを持つ2次元弾性体モデルでの超音波パルス伝播

　　の計算結果。外側は縦波，内側は横波の波面を示す。4％

　　　（左）と25％（右）のボイドの体積含有率の鋼の同一伝播

　　時間における超音波のスナップ画像である。

6000

辺
邑500。

者
8
石
＞4000
．9

8
紹

当・…

1

1

1

一Longitudinal　wave
?一Ｓhear　wave，　x－y　poiahzed．

v」Shear　wave，　z　polahzed．
1

1　　　　　　　し

　　　　0．7　　　　　　　　　　　　0．8　　　　　　　　　　　　　0．9　　　　　　　　　　　　　1

　　　Normalized　density：（1－volume　fraction　of　void）

図30　シミュレーション計算により得た，見かけの密度と音速

　　　との関係

ド含有率との関係を示す。縦波，横波のいずれもボイド含

有率の増加とともに音速が低下し，偏波面の直交する2つ

の横波の音速の差も大きくなっている。

　一般に，超音波の音速γは弾1生率（スティフネス）C，

密度ρにより決まり，U二師の関係がある。ボイド含

有率の増加は，マクロな密度の減少であるので，音速の増

加に寄与すると考えられるが，シミュレーションで明らか

なように逆に減少している。また，横波においては，振動

方向により音速に差が生じており，密度の影響ではなく，

ボイドの存在によるマクロな弾性率の変化が音速変化に影

響していることが結論づけられる。

　クリープ損傷の非破壊評価では，引っ張り方向に対し垂

直方向に横波を伝播させ，引っ張り方向に対し平行方向と

直交方向の偏波面を持つ2つの横波の音速差よリポイド損

傷を評価することが試みられている。これには，残留応力

による音弾1生効果も考えられ，るが，シミュレーションの結

果から，ボイドの形状が単純な球形ではなく，応力方向に

のびた形状をしており，それにより，偏波面の方向による

音速差が生じている可能性がある。シミュレーションでは，

アスペクト比が無限大のボイドについての計算と等価であ

り，ボイドの形状がせん断弾性率の偏波方向による差を引

き起こしていると考えられる。

3．3．3レーザー超音波における，パルスレーザー走査

　による指向性超音波の発生

　第1期では，機械技術研究所により，レーザー走査によ

る非接触超音波の発生が研究され，非接触で，表面波や縦

波，横波の効率的な発生が可能になった13）。このような技術

の応用にあたっては，発生する超音波の様子を知ることが

有効である。そこで，超音波伝播シミュレーションに，レ

ーザー照射によって発生する熱応力を表面に働く外力とし

て導入することにより，レーザー走査による超音波発生の

可視化を行った。

　図31にレーザー照射による熱応力を組み込んだ弾性体の

計算モデルを示す。レーザーの吸収は材料の表面に限られ

るため，熱応力は表面に対し平行方向の成分のみを考慮し，

その熱応力が，計算点（節点）に働くものとした。熱応力

は温度に比例するものとし，その表面の温度はレーザー照

表面

iφL＿＿』 似4一熱応力 　1�V4＿＿⊥一＿＿
り｝一＿一＿」

節点

図31　レーザー照射による熱応力を組み込んだ超音波伝播の計

　　算モデル
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射により表面に吸収されるレーザー強度の積分値に比例す

るものとした。なお，以下の計算において，超音波伝播媒

体は鋼を想定している。

　図32に，レーザービームを試料表面で，表面弾性波の音

速2990m／sで走査しながら照射した場合の超音波の発生

の計算結果を示す。上段は照射開始後1μs後の状態で，ビー

ムはまだ照射域の半分程度までしか走査されていないが，

レーザービームの照射域の前端で表面波が強く誘起されて

いるのがわかる。下段は照射開始後4μs後であり，照射域を

離れて表面波が伝播してゆくのがわかる。図には，左側よ

り超音波の変位分布，体積ひずみ分布，せん断ひずみ分布

を示しており。一般に，体積ひずみでは縦波が，せん断ひ

・　’灘ミ

ずみでは横波が明瞭に表示される。表面波は体積ひずみと

せん断ひずみが交互に誘起される状態で表面を伝播し，体

積ひずみとせん断ひずみの双方でひずみ分布が観察される。

　図33は，レーザー走査速度を3730m／sにした場合であ

り，この走査速度は，表面に対し約30度の角度で伝播する

横波の表面での位相速度に相当する。上段は照射開始後2

μs後の変位，体積ひずみ，せん断ひずみの分布を表示した

ものであり，表面波との区別がつきにくいが，下段の，照

射開始後2．5μs，3μs，3．5μsのせん断ひずみ分布の表示よ

り，表面波の他に，材料中へ向かって表面に対し約30度の

角度で斜めに進む，横波のようすが時間を追って，明瞭に

観察できる。

・湿．－ F

図32　レーザーを2990m／sで走査して発生した超音波の材料内部での様子を示す計算結果。左より，

　　　変位分布，体積ひずみ分布，せん断ひずみ分布を示す。表示領域のサイズは横20皿m×縦12．5mm，

　　　レーザー照射野は表面中央より左側5mmの領域で，左から右へ走査している。上段は照射（加

　　　熱）開始から1μs，下段は4μs経過した場合である。

’＿簾

麟

77二二　’

図33　レーザーを3730m／sで走査して発生した超音波の材料内部での様子を示す計算結果。上段は，

　　　レーザー照射開始後2μsの材料内部の様子を示し，左より，変位分布，体積ひずみ分布，せ

　　　ん断ひずみ分布を示す。下段はせん断ひずみ分布について，左より，2．5μs後，3μs後，3．5μs

　　　後の様子を示す。
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　図34はレーザー走査速度4570m／sの計算例である。この

場合は45度の角度で斜めに伝播する横波が観察され，レー

ザー走査速度を変えることにより，横波の入射角をコント

ロールすることができることが確認できる。しかしながら，

45度の場合，図33の横波や，同時に発生する表面波に比較

し強度が弱くなっているのも観察できる。レーザー超音波

の熱応力モードによって誘起される超音波は指向性を有し，

横波では約45度の方向に超音波強度の弱くなる領域がある

ことが，実験や連続波による解析で明らかにされており，

この影響が現れていることが考えられる。

　図35は，レーザー走査速度を8500m／sにした場合の計算

結果を示している。この走査速度は鋼の縦波の45度方向の

位相速度に相当し，45度の角度で材料中を伝播する縦波が，

中，央の体積ひずみ分布の図より観察できるが，右のせん断

ひずみ分布より，表面に対し約70度の角度で伝播する強い

横波も同時に発生しているのが観察できる。レーザー走査

による方法では，位相速度によって超音波の伝播方向を制

御しているため，図にみられるように，同じ位相速度を有

し伝播角度の異なる横波と縦波が同時に発生する場合があ

る。また，、詳細な観察によれば，縦波や横波だけでなく，

強度は弱いが表面波や，表面での縦波のモード変換による

ヘッドウェーブなど，いろいろな波が発生しているのがわ

かる。

　以上のように，レーザー超音波におけるレーザー走査に

より発生する超音波について計算を行ったが，熱応力の組

み込みモデルさえ適切であれば，実験では得ることが容易

ではない超音波の音場分布や二次的に発生する各種超音波

などを直感的にしることができ，レーザー走査超音波の実

際の応用において有益な情報が得られることが期待できる。

3．3．4　レーザー超音波による非接触超音波画像化技

　　　　　　術における表層欠陥画像化

　第1期においては，レーザー超音波による非接触での表

層微小欠陥の超音波画像検出システムの開発を行ない，主

に表層に空隙をなす微小モデル欠陥の非接触画像化に成功

した。実験では，高さ約1．5皿mの文字刻印を内包した接着金

属板試料を用い，その試料にレーザー超音波を透過あるい

は反射させ，受信した透過超音波あるいは反射超音波のパ

ルス強度の2次元分布より欠陥像を構成した。第II期にお

いて，さらに直径約100μmのSic繊維をアルミに約50μm

の深さに埋め込んだ金属基複合材料のモデル試料について，

同様に繊維の非接触画像化を試みた。しかしながら，実験

の結果，レーザー超音波受信のS／Nも問題ながら，空隙

を有する欠陥と異なり，超音波パルス強度の2次元分布か

らは繊維の像を得ることができなかった。そこで，モデル試

料中での超音波の伝播の様子を可視化し，表層欠陥や繊維

の画像検出に役立てることを目的として，計算を行なった。

懇

篤34　レーザーを4570m／sで走査して発生した超音波の材料内部での様子を示す計算結果。上段は，

　　　レーザー照射開始後2μsの材料内部の様子を示し，左より，変位分布，体積ひずみ分布，せ

　　　ん断ひずみ分布を示す。

図35　レーザーを85001n／sで走査して発生した超音波の材料内部での様子を示す計算結果。レーザー

　　　照射開始後2μsの材料内部の様子を示し，左より，変位分布，体積ひずみ分布，せん断ひずみ

　　　分布を示す。下段はせん断ひずみ分布について，左より，2．5μs後，3μs後，3．5μs後の様子を

　　　示す。
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　計算条件としては，マトリックスにはアルミを用い，欠

陥として直径100μmの円柱形の空隙と，繊維としてバルク

のSicの弾性率と密度を有する直径10μmの円柱形繊維を

用い欠陥あるいは繊維を200μm間隔で1層に並べた計算

モデルを用いた。時間ステップは0．2ns，空間ステップは5

μm，超音波パルスは時間幅10nsの正弦波の半波を用いた。

図36にその計算結果を示す。画像は横1．5mm×縦0．75mmの大

きさに相当する。右半分は，円柱形のボイドが並び，左半

分は円柱形のSiCが並んでおり，超音波パルスが上部より

平面波として伝播してきて，ボイドあるいはSiC繊維を通

過する様子を可視化している。

　ボイドの場合，当然のことながら，ボイドに当った超音

波パルスは，ボイドで反射散乱され，その結果，超音波の

通過直後には，ボイドの下部に超音波パルスの存在しない

影の部分が生じる。超音波パルスの通過後は超音波の回折

等によるボイドの背後への回り込みがある。この計算結果

より，実験でも確認されているように，表層のボイドなど

の空隙を有する欠陥では，表層に近いほどコントラストの

明瞭な超音波強度分布を有する欠陥像が得られ，深さが深

くなるほど超音波の回り込み等による像のぼけが生じるこ

とになる。

　一方SiC繊維の場合は，ボイドと異なり，図に示すよう

に，繊維中を透過する超音波が存在し，繊維の下部には明

図36等間隔に並んだ直径各100μmの円柱ボイド（左側）と

　　　SiC繊維（右側）を超音波パルスが透過する様子を示す超

　　　音波変位分布の画像，上図より10nsの時間間隔で表示し

　　　ている。

瞭な影が存在しなくなる。特に，SiCはアルミに比べほぼ2

倍の縦波の超音波音速を有するためSiCを透過する超音

波のほうが先行して伝播することになる。SiCに入射する

超音波は音響インピーダンスの差により，一部反射されて

いるのも観察でき，SiCを透過する超音波の強度は入射超

音波より減少しているが，ボイドの下部に生じる影に比べ，

コントラストが弱く，この結果，実際の超音波画像検出実

験においてSiCの繊維像が得られなかったものと考えら

れる。レーザー超音波の非接触超音波画像検出システムの

S／N等の性能向上により画像検出が可能になることも期

待できるが，計算結果より，SiC中を伝播する超音波のほう

が早く伝播することが可視化されており，検出する超音波

パルスの伝播時間を画像として用いることによる欠陥画像

検出が期待できる。とくに，ボイドとSic繊維では，伝播

墨形は，ボイドでは回折により遅くなるのに対し，SiC繊維

では早くなるため，伝播時聞の画像化により，画像検出さ

れた対象の種類の判別なども可能になると期待できる。

3．4　小括

　超音波を用いた非破壊計測において，定量的な材料や欠

陥の評価を行うためには，計測対象である材料や欠陥と超

音波の関係を知ることが重要である。このような目的で，

従来より，材料中での超音波伝播や欠陥での超音波の反射

散乱などの諸問題について，理論的あるいは計算機シミュ

レーションを用いた研究が行われてきた。しかしながら，

最近の先端材料では弾性異方性の問題があり，また材質評

価のような高度な超音波計測や解析技術を要求される分野

も増えている。第1期で開発された計算機シミュレーショ

ン法は，弾性異方性への適用が可能であり，また，複合材

料のような異種材料の組み合わせにも対応可能であるなど，

従来の計算機シミュレーションや尊属去では困難あるいは

容易ではない解析条件にも摘要可能な優れた能力を有して

いる。

　ここでは，この新しい超音波伝播の計算機シミュレーシ

ョン法を用いることにより，理論的解析のほとんどなされ

ていなかった，材料中のボイドによる超音波音速の低下に

ついて可視化による解析を行ない，ボイドの存在と音速変

化の関係について明確な指針を示した。また，第1期で機

械技術研究所で開発されたレーザー走査による超音波発生

技術の応用に役立つ，シミュレーション法による解析技術

を提案した。またレーザー超音波による非接触超音波画像

検出法について，欠陥の画像化の様子と技術的指針を明ら

かにするなど，本シミュレーション法の有効性が示される

とともに，超音波による材料の非破壊評価に役立つ重要な

知見を得ることができた。

　ここでは，わずかな応用にとどまったが，本シミュレー

ション法の新しい能力により，役立てる応用分野は極めて

広いことが予想される。超音波の可視化は直感的な知見を

えることのできる重要な解析技術であり，定量化のための
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新しい超音波計測技術の解析への今後の応用と発展が期待

できる。

4　結　　論

　本研究は科学技術振興調整費研究の第II期として行われ

たものであり，第王期では，超音波計測技術の開発を目的

として，超音波探勝技術，顕微技術，レーザ超音波技術，

シミュレーション技術に関して研究を実施した。第II期で

は第1期において開発された技術を総合して，主として複

合材料の材質・欠陥評価技術の開発を臼的とした。

　以上の結果，複合材料の特性である組織の異方性を超音

波技術により，定量的評価するための基礎的検討を行い，

その可能性を明らかにした。今後データの蓄積を行い，使

用中の材料の健全性評価を可能にするシステム化が重要と

考えられる。
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要　　約

　軽水炉冷却材環境を模煽iした高温高圧水環境下における圧力容器用割合金銅の低サイクル疲労挙

動に及ぼすすき關の影響については，構造部材の使用実環境を考慮すると工学的にも重要であるが，

すき年内の水化学や電気化学的知見の実験的な獲得については，高温ド涯水という過酷な環境のた

めの技術的困難さもあり，必ずしも牽分でないのが現状である。本研究は，高温高圧水中低サイクル

疲労寿命に及ぼすすき間の影響を実験的に明らかにするとともに，すき同内の溶存酸素濃度やpH

等の水化学状態についてコンピュータ解析手法を踊発するとともに，同手法によりいくつかのすき

同内水化学挙動の予測を試みたものである。本研究は，ゆ論点学院金属腐食防護研究所と共同研究と

して実施したものである。

1　緒　　君

　本研究は，｝日中科学技術協力協定に基づく金属材料技術

研究所と中国側の上海核工程研究設計院，上海交通大学，

上海材料研究所，中国科学院金属腐食防護研究所との厨で

合意に達した課題「構造用耐食合金の高温水中局部禎傷機

構に関する研究」の一環として行われたもので，中国科学

院金属腐食：防護研究所との共同研究として行われたもので

ある。

　軽水炉冷却材興境を模擬した高温高圧水環境下における

圧力容器用低合金鋼の低サイクル疲労挙動に及ぼすすき田

の影響については，構造：部材の使用実環境を考慮すると工

学的にも重要であるが，すき門内の水化学や電気化学的知

見の実験的な獲得については，両温旧圧水という過爵，な環

境のための技術的困雄さもあり，必ずしも十分でないのが

現状である。本研究は，1、旙。電圧水中低サイクル疲労寿命

に及ぼすすき聞の影響を実験的に明らかにするとともに，

すき附内の溶存酸素濃度やpH等の水化学状態についてコ

ンピュータ解析手法を闇発するとともに，同手法によりい

くつかのすき間内水化学挙動の予測を試みたものである。

1．　高温水中すき間腐食疲労挙動に関する実験方法

本研究項目については，主として金属材料技術研究所側が

担当し，実験の一部は先行的に行われた。

　当研究所において，これまで561K，7。8MPaの高温高圧

水中における低余金鋼の低サイクル疲労特性について検討

貌在：横浜U上大学共瞬研究重1套進センター客良教授

し，調中のMnS介在物の溶解等により生じた腐食ピット

がき裂の発生に関与していること，その腐食ピットの発生

は環境串浸漬山開に比例すること，き裂の発生は伝ぱ過程

と比べて鋼中のS含有三に敏感であること等を報告11した。

また松島2）らは，言‘温高圧水中においてすき厨をつけない

自由表顧とすき間内のMnSの腐食挙動を比較検討した結

果，硫黄（S）の溶解挙動はすき閲の影響を受けやすく，温度

及び溶存酸素濃度にも影響されること等を報告している。

水中における構造物においても，溶接継手や腐食生成物の

剥離などで起こるすき間は，すき瞬腐傘の原凶とされてい

る。その酸化剤として溶存酸素（DO）がその働きをすること

が最も多い。DO濃度の差により，すきiHl内外において酸素

濃淡電池を形成し，すき嗣腐食を生じる。さらにすき開内

のp薮を低下させることによりすきlrll腐食を進行させるた

め，いろいろな防止対策が提案されている3）4＞。これまで，

松島2）らの1艦高圧水中での低合金鋼のすきll・1扁食や低サ

イクル疲ヴン拝性についての報告D5）一7），低合金鋼のS圭しと応

力腐食胡れの関係，き裂伝ぱの服告8）㎜lo）などはあるが，葛温

高圧水中での低サイクル疲労特性に及ぼすすき間の影響に

ついての報告はまだなされていない。

　本研究では，圧力容器用低合金ユ目圧延材について，高温

高圧水中低サイクル疲労挙動に及ぼすすき間の影響を調べ

るとともに，すき1月と溶存酸素濃度との関係についても検

融したQ

1．1　供試材

　供試材は圧力容器用調頁型マンガン・モリブデン・ニッ

ケル低合金銅圧延材∫IS　SQV2A（ASTM　A533B　cl．1枳
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当）である。表1に供試材の化学組成，熱処理条件および

室温における機械的性質を示す。

　本実験で用いた試験片は，図1（a）に示すような平行部

直径8mm，平行部長さ！6mmのつば付中実丸棒試験片であ

る。低サイクル疲労挙動に及ぼすすき間の影響を調べるた

め，図1（b）に示すように，試験片平行部に試験片と同一材

料でかつ同一曲率半径を有する二つ割りのカラー（長さ：

15mm＞をステンレス鋼の針金を用いて取りつけ試験に供

した。以下，カラーをつけた場合をカラー付き，つけない

場合をカラーなしと呼ぶこととする。

　試験片の採取方両は，圧延方向に平行な場合と直角な場

合の2種類とした。試験に先立ち，試験片平行部を最終的に

1000番のエメリー紙で荷重軸に平行に研磨し，その後アセ

トン中で超音波洗浄した後，試験に供した。

1．2　実験装置

　本研究で用いた高温高圧水中腐食疲労試験装置は，容量

6しのSUS316L製倒立型オートクレーブ及び循環流量30

L／hの水循環装置からなる。循環水の水質監視のため給水

側で二二酸素（DO）濃度，　pH，液電導度を連続的に測定し，

戻り水側ではDO濃度を連続的に測定した。　DO濃度につ

いては貯水槽内にN2および0，／Ar混合ガスを吹き込むこ

　表1　供試材の科学成分，熱処理条件および機械的性質

科学成分chemical－composition（mass％〉

とによって制御し，この制御値を試験時のDO濃度とした。

試験片のひずみ測定は，試験片平行部上下のつばに連動す

るマグネットコアの動きを，ステンレスの細管を介して大

気中におかれた2個の差動トランス（DTF）を用いて電気

的に検寄する方法により行った。軸ひずみ制御に先立ち，

あらかじめ室温大気中でクリップゲージを用いて平行部ひ

ずみとつば問ひずみの関係を求め，これにより得られた較

正曲線を用いてひずみの補正を行った。

1．3　実験条件

　低サイクル疲労試験は，三角波を用いた軸ひずみ制御完

全両振り試験とし，全ひずみ範囲（△εt）が0．6％～1。5％，

ひずみ速度（のは0．1％／sおよび一部0．01％／sの条件下で

行った。　試験環境は，沸騰水型原子炉（BWR）の冷却材

を模擬した561K，7，8MPa，　DO濃度が200ppbの高温高圧

水を基本環境とし，DO濃度の依存性をみるため，　DO濃度

を10～4000ppbまで変化させて実験を行った。実験条件を

表2に示す。

表2　実験条件

C S｛ Mn P S　　Ni Cr Mo V Cu

0．19 0．24 1．28 0，008 0．007　0．64 0．19 0．45 tr 0．04

供試材
1倒そ卸モード

ひずみ波形

応用無

ひずみ速度

温度

圧力

溶存酸素濃度

pH
液電導度

JIS　SQV2A（ASTM　A533B　C1．1）

ひずみ制御

三角波

一1
0．1％／s，0．0！％／s

561K：

7．8MPa
10－4000ppb
6．2－6．5

＜0．1μS／crn＞

熱処理条件 機械的性質

955K×5h　　　FC

897K×45ぬ　　FC

蒙0

曾

YS
iMPa）

UTS
iMPa）

E王

i％）

RA
i％）

454 601 29 68

写 雲

35

16

40 35

舘

10

肇30

（Q）

　カラー

2　実験結果

（ヒ））

図1（a）試験片形状・寸法

　　（b）　カラー付き試験片

2．1　低サイクル疲労特性

2．1．1　すき間効果

　図2は，圧力容器用低合金鋼SQV2Aの低サイクル疲労

曲線に及ぼすすき間の影響を調べたもので，試験温度561

K，全ひずみ範囲△εt＝0。6％～1。5％，ひずみ速度＝0．1％／s

の各条件下で得られたものである。ここで横軸の疲労寿命

N25については，前報1）と同様に，応カー繰返し数曲線上で

の最大応力が疲労寿命の1／2の繰返し数における応力から

25％低下したときの繰返し数N25を疲労寿命と定義して以

下の整理を行った。図より，まずすき聞の影響についてみ

ると，カラー付きの場合（囎〉とカラーなしの場合（○）

とを比較すると，△εtが比較的大きい場合は，両者に明瞭

な差は認められないが，△εtが小さくなるにつれてカラー

付きの方が僅かではあるが長寿命側となっているのがわか

る。次に，試験片の採取方向に注冒してすき間効果をみる

と，圧延方向に平行な場合（⑯）と直角な場合（企）を比

較すると，いずれの△εtレベルにおいても圧延方向に直角

な場含の方が疲労寿命が低下することがわかった。
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三
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SQV2A　561K水中　ε：1。0％／s
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　　　　　⑲　　　⑤
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104

図3　疲労寿命と溶存酸素濃度の関係（△et篇1．0％）

2．1．2　DO濃度とすき間効果

　図2における低サイクル疲労挙動のすき問効果を実験環

境のDO濃度と関連づけてさらに詳細に検討するため，

ε＝0．1％／s，△εF1．0，0．8および0．6％の各条件下で，　DO

濃度を！0～4000ppbの範囲で変化させてカラー付き，カラ

ーなしの場合の疲労寿命をそれぞれ比較した。その結果を

図3～5に示す。△εt＝0．6％および1．0％ではどのDO濃

度においてもカラー付きの方がカラーなしに比べて長寿命

側になっているのに対して，△εt篇0．8％の場合には，カラ

ー付きの方が逆に短寿命側になっている。しかしながらい

ずれの△εtにおいても，DO濃度200ppbを境にしてDO濃

度の増加が寿命の低下につながっており，本供試材の低サ

イクル疲労挙動には，前報1）と同様にカラー付きの場合で

もDO濃度＝100～1000ppbの範囲に遷移領域を有する

DO濃度依存性が存在することがわかった。

2．2　腐食ピットとDO濃度の関係

　すき間条件下での腐食ピットの発生状況とDO濃度の関

係を調べるため，光学顕微鏡を用いて試験片表面を観察し

比較検：点した。その結果：，△εF1．0％，　DO濃度10ppbお

よび100ppbまではカラー付き，カーなしにかかわらず腐食

ピットの発生はあるものの成長はあまり認められなかった。

しかし1000ppbになるとカラーなしでは腐食ピットが一つ

二つと連なり，一つの大きな腐食ピットに合体しているが，

カラー付きでは腐食ピットの発生後の成長は認められなか

った。一方，△εt＝0．6％では，DO濃度が1000ppbになっ

てもカラー付き，カラーなしにかかわらず腐食ピットの成

長は認められなかった。

3　考　　察

x103
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3
替8
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z6
傘
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鰹2

％・
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　　　　　　　　　　　㊥
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醗カラー付き

⑧ ⑧　8

101　　　1G2　　　103
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図4　疲労寿命と溶存酸素濃度の関係（△ε毛＝0，8％）

x103

沿4

3．1　低サイクル疲労挙動におけるすき間効果

　図2の結果より，供試材の圧力容器用鋼SQV2A材の高

温高圧水中低サイクル疲労寿命は，△εtが小さくなると僅

かではあるがカラー付きの方が長寿命側になる傾向を示す

ことがわかった。このようなすき間効果を，試験片の採取

方向に注目して以下に考察する。

35

　30
3
苔25

二

芝20

藻15
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0
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　図6は，低サイクル疲労寿命に及ぼす試験片採取方向と

すき聞の影響を調べたものである。本素材は，異方性を押

さえるためクロス圧延が施されているので基本的には試験

片の採取方向の差はないと考えられる。図6（a）はカラー

なし，（b＞はカラー付きの場合で，それぞれ荷重軸方向が圧

延方向に平行な場合（醗○）と同じく直角な場合（A，△）

を比較した結果である。ここで（a）はと＝0．Ol％／sで，（b）は

ε＝0．1％／sの結果である。ひずみ速度の異なるこれらの結

果を比較するため以下のようなひずみ速度補正を行った。

すなわち，前報1＞において，本供試材と同一材料を用いて

得られた低サイクル疲労寿命のひずみ速度依存性の結果よ

り，ε＝0．01％／sの疲労寿命は，ε＝0．1％／sのそれの約

60％に低下することから，この係数を用いて（b）のそれぞ

れのデータを補正したのが点線（《）及び鎖線（⑭）であ

る。これらの補正結果と（a）の結果とを比較すると，まず試

験片採取方向の影響については，同方向同志の採取での比

較では，カラー付きのほうが約1．5倍カラーなしより寿命が

長く，圧延方向に平行と直角のカラー付きでは平行な方が

約3倍疲労寿命が長いことがわかった。

3．2　腐食ピットの発生とDO濃度

　圧力容器用低合金鋼の高温高圧水中疲労挙動における影

響因子のうち特に環境因子として重要なものは，材料中の

S含有量，水中のpHおよびDO濃度等がある。特にS含有

1び

＿100
琶

四

声1σ1

慧1・1

沿o

SQV2A　561Water　DO　lOOppdε：00．1％／s

△

（q）カラーなし

1σ10

DO　200ppbと0。1％／s

”鷺A＼ミ．＼、、

　　　　　＼・・ミ竃＼、

　　　　　　　　　　　、・＼匙

（b）カラー付き

1（デ　　　　104

疲労寿命　　N25（cycie）

量が高い場合には，すき問内部やき裂内部において，不純

物としてのMnSの溶解によるpHの低下のため溶液中へ

の金属の溶解が促進され，腐食を加速する原因となる8＞一1。〉。

本供試材のように低S材の場合には，むしろすき間内の

DO濃度が重要となる。前報1）において，腐食疲労寿命は，

腐食ピット密度と密接な関係があること，腐食ピットは，

MnSの非金属介在物が高温水中において溶解，脱落等によ

り生成すること，また腐食：ピットの発生頻度はの低下とと

もに増大し，環境中の浸漬時間に比例していることなどを

報告した。

　図7は，実験後の試験片表醸平行部を観測倍率15倍の実

体顕微鏡を用いて測定した腐食ピット密度をDO濃度に対

して整理したものである。図にみるように，いずれの△εt

においてもDO濃度20Gppb以下ではカラー付き，カラーな

しにかかわらず腐食ピット密度は一定であるが，それ以上

のDO濃度になるとカラーなしの場合には急激な密度の増

加が認められた。一方カラー付きはカラーなしに比べて密

度の増加はそれほど顕著ではなく，常にカラーなしより低

い値を示した。

　試験片平行部に生成した腐食ピットの直径は約10μm程

度の大きさであった。カラー付きとカラーなしでき裂成長

および疲労寿命（N25）について比較した場合，△εt℃、6％

および△ε£＝LO％ともに疲労寿命が同等かあるいは長い

にもかかわらずき二二さは短く，カラー付きの方が腐食疲

労寿命が長いことがわかった。またカラーなしの場合は腐

食ピットの先端からき裂がより深くは入っている様子も認

められた。カラーなしのDO濃度エ000ppb，△ε毛＝LO％に

ついて詳細に観察した結果，小さな腐食ピットが一つ二つ

と連なって直径50μm程度の大きな腐食ピットになってい

た。また，その一つ一つの腐食ピットの先端から試験片の

中心部に向かってき裂が入っていた。

x1（ヌ
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図6　高温水中低サイクル疲労寿命に及ぼすすき間の影響
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圧力容器用低合金鋼の高濃水中すき間腐食に関する研究

　以上のことから疲労寿命に及ぼすDO濃度の影響並びに

腐食ピットの発生状況を考察すると，カラー付きの場合に

疲労寿命が長寿命側に移行した一つの理由として，すき間

内部のDO濃度が減少し，腐食ピットの生成が抑制される

ためであることが推察される。

4　すき間内水化学の解析的検討

本研究項目については，主として中国科学院金属腐食：防護

研究所側が担幽した。

　高温水環境下において，すき間内の水化学挙動を実験的

に明らかにすることは現時点では技術的制限から困難であ

る。そこでコンピュータシミュレーション解析により腐食

疲労試験中のすき間内の各種水化学挙動を予湖し，1．の

実験結果と比較検討することにより，低サイクル疲労寿命

に及ぼすすき聞の影響を総合的に検討する。そのため，疲

労き裂内の電気化学的挙動を2次元数学モデルを用いて予

測する解析手法を確立した。同手法は，すき間内の電気化

学反応式の選定，拡散によるイオンの移動と質量保存則，

並びに繰返し負荷に基づくポンピング効果とすき聞内の流

体速度：等を考慮して開発された。解析結果は，CT試験片

を用いた室温塩水中の疲労き裂伝ぱ試験とき裂内の電位・

pH計測結果との比較検討によりその妥蜜性を確認した。

き裂を模擬したすき間の中では，バルクからすき間の中心

部に移動するにつれて，腐食電位やpHが低下することが

わかった。本解析手法を高温水環境へ適用するため，鋼中

のMnS介在物の溶解挙動や溶液中の溶存酸素濃度の変化

等を考慮した解析を進めている。

（解析に用いた記号）

△εt

ε

R
f

ho

h

C1…　　C6

k

X

V

DI…　　D6

Φ

G
F
至

J

Kl

R’

全ひずみ範囲

ひずみ速度

応力比

繰返し速度

試験片とすき間の初期高さ

試験片とすき間の高さ

それ．それ，疑＋，0蕪　，Fe÷＋，　FeoH＋，

の濃度

反応速度

カラー中央部からの距離

すき間内の流体速度

それぞれ，H＋，0疑一，Fe＋＋，FeOH＋，

の拡散係数

電極電位

反応論に基づくイオンの流体速度

ファラデー定数

電流密度

イオン種の流量

加水分解におけるFe＋＋の平衡定数

ガス定数

H2，02

H2，02

T
t

Z

α

下付符号

O

X，t

温度

時間

イオンの価数

移動係数

t＝0における値

X軸，時闇軸における任意の位置，時刻

4．1　各種パラメーターの定義

4．1．1　負荷条件

　荷重波形を三角波とした場合，任意の時刻tにおけるひ

ずみε（t＞は，以下のようになる。

ε（t）＝4△εt（ft－n）／（1－R）

ここで，　　　（1γ！／4）／f〈t〈（n÷1／4）／f　（引張負荷）

ε（t＞＝4△ε毛（n十！／2イt）／（1－R）

ここで，　　（n－！／4）／f〈t〈（n十1／4）／f　（圧縮負荷）

　　　　　　n＝＝0，1，2，3　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）

4．1．2　すき間の形状

　繰返し負荷時の塑性変形時における体積変化はないので，

1πro2＝1（t）πr2（t）

また，ひずみの定義より

ε（t）篇（1（t）一1）／1

従って，時間tにおける半径r（t）は，

r（t＞＝篇ro／（ε（t）一ト1）112　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2）

となる。カラーと試験片表薗の問のすき聞を長方形と仮定

すると，繰り返し疲労変形に伴うすき問の高さh（t）は時下

tの関数となる。　　　　　　　　　　　　　　．

h（t）罵ro（1一（ε（t＞十1）一｝12＞十ho　　　　　　　　　（3）

ここでroは試験片平行部における試験片半径。

4．1．3化学反応式

　すき間内での電気化学的反応：水の解離，金属の溶解，

加水分解，アノード酸化，カソード還元等

SQV2A鋼の簡略化した反応式：

H20←一ゆ｝｛＋＋OH㎝

Fe2＋十（）1｛㎜←→FeOH÷

2H＋十2e一→｝｛2　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）

02十2H20÷4e一→40H－

4．1．4　すき間内の流体速度

　繰り返し負荷によりすき問上下端においてすき聞内とバ

ルクの水の強制的な移流が生じる。水は非圧締性で，半径

方向の水の流れが無視できるとすれば，任意の点xにおけ

る流出量は次式のようになる。

Q＝xCV，（t＞　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5）

ここで，Cは試験部周長，　vr（t）は試験片軸方向に沿った

表面速度である。

（2）式を微分し，（1）式のε（t）を置き換えると，

V，（t＞罵2f△εtro／（！－R＞×　［ε（t）十1］一312　　　　　　（6＞

一方，
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Q霊C［h（t）一h。］v（x，t＞　　　　　　　　　　（7）

ここで，v（x，t）はすき間内の溶：液の平均速度である。式

（5）および（7）から

　　　　　2f△εtX／　（1－R＞×こε（t＞十1］一3〆2
四（x，t＞二　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（8）
　　　　　　　　1一［ε（t）一ト1］皿112

4．1．5　数学モデル

　すき間内の流体は，イオン種のもつ電界電位差による移

動，イオン種の濃度差による移動および繰り返し疲労負荷

による流体の移動の3つの要因により移動現象が生じる。

また，イオン1農度はイオンの泳動，拡散，移流および化学

反応過程により変化する。以上をまとめると，任意の系に

ついて物質輸送に関する次式が成立する19。

Jl＝一Dl・▽Cj一（zj　F／RT）Dl・Cj▽Φ十Cl・v　　　　　（9）

また，質：量保存則より，

dCj／dt＝一div∫1十Gl　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（10）

イオン濃度および電極電位の周方向および半径方向の分布

が一様で，軸方向のみ変化すると仮定すると，式（10＞およ

び（11）においてxとtの項のみを変数として簡略化できる。

つぎに，Fe2＋の加水分解による釣合い式として，

K1霊C4（x，t）／C2（x，t＞C3（x，t）

すき間内の溶液中では電気的に申立であるので，

C1（x，t）十2C3（x，t＞十C4（x，t）＝C2（x，t）

初期の境界条件として，

t＝O　Cj＝Cl（x，0）　Φ漏Φ（x，0）

t＞O　x＝O　　dCj（x，t）／dx濡O　　dΦ（x，t）／dx＝O

x≧1／2　CI＝3。16×10－7M　　（p王｛＝6，5）

　　　　C2罵3．16×10－8M　　C3＝C4濡C5＝OM

　　　　C6＝3．12×10『7～1．25×10－4M

　　　　（DO＝10～4000ppb）

4．2　解析結果および考察

（11）

（12）

　本解析手法を用いて行った解析マトリックスを表3に示

す。試験片のすき間部の軸方向長さは15mm一定である

が，実際の解析は対称性を考慮して7．51nmとした。試験片

表面とカラーの聞隔は，0．01mm，0．1mmおよび0．5mmの

3条件，ひずみ範囲は0．6％および1％の2条件，温度は室

温，ひずみ速度は0。001％／sとした。また，溶液中の溶存酸

素濃度は，10，100，1000ppbの3条件とした。

　解析結果の一例として，図8にすき闇内の溶存酸素（DO）

濃度の変化の様子を示す。縦軸はDO濃度（モル濃度），横

軸はすき間中心部からの距離を示す。脳中の3つの曲線は

それぞれバルクの溶液中のDO濃度を示す。図より，DO＝

表3　解析マトリックス

応診比　ひずみ範翻　ひずみ速度　カラー長　すき間間編　温度　pH　溶存酸素濃度
　　　　％　　　　　％／s　　　mm　　　　mm　　　℃　　　　　　　ppb

10および100ppbの場合，すき間の端面から中心部に向かう

につれてそれぞれ極小値が晃られるが，全体としてすき問

内のDO濃度はバルクの濃度より低くなる傾向があり，そ

の低下の傾向はほぼバルクのDO濃度に依存しているよう

である。

　図9はすき軍内DO濃度に及ぼすすき間の間隔の影響を

調べたものである。図より，すき間聞耳によって各曲線の

傾向はやや異なるが，すき間間隔が0．5と0．1mmではその

傾向はほぼ同じで，0．01mmになるとすき間内のDO濃度

はやや低下する傾向であることがわかる。

　図10にすき間内腐食電位のすき間聞隔依存性を調べた結
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圧力容器用低合金鋼の高温水申すき間腐食に関する研究

果を示す。この場合もバルクの電位に比べてすき間の中心

部に向かうにつれて低下する傾向が見られる。また，すき

聞間隔の影響については，間隔が0．5および0．1mmの場合

に比べて0．01mmの場合の方が変化も大きく中心部の電

位も最も小さくなっているようである。

　以上の図中のいくつかの曲線に見られる極小値がどのよ

うな理由で現れ，いかなる物三図意味を持つのかについて

は，DO濃度やすき聞間隔等を系統的に変化させるなどの

検討が必要であり，またすき間部とバルクとの境界が不連

続になっているなど本解析ソフトの信頼性についても今後

さらに検討すべきである。

　高温水中の環境助長割れ挙動において，上中のSが重要

な影響因子となることはすでに多くの実験的検：討から明ら

かにされており9｝，本研：究の対象としている低合金鋼の低

サイクル疲労挙動に及ぼすすき間の影響を調べる場合にも

Sの影響を考慮する必要がある。

　一般にSは鋼の中では低い溶解度を示すため，FeSや

MnS等の硫化物として存在するが，実際にX線分析装置等

を用いてSの分析を行うとMnSの形態で存在することが

わかっている。MnSの溶解は次式のようにH2Sを発生さ

せる。

MnS十2H＋→Mn2＋十H2S　　　　　　　　　　　（13）

H2Sの発生は腐食を加速的に促進させる。

溶液申でのH2Sの溶解は次式のようになると考えられる。

H2S十H20→H＋十HS一本H20　　　　　　　　　　（14）

この溶解式を仮定し，すき間内の電気的中立性を考慮する

と次式のようになる。

C1＋2C、＋C、＝C、÷C，　　　　　　　　　（15）

これよりすき間内のH2Sの濃度を推定することができる。

　図11は，ひずみ範囲1．G％，　DO＝100ppbの時のすき闇内

における各種イオン濃度の変化の様子を調べたものである。
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図より，DO濃度についてはx訟40mmのところで極小値

を示しているがその他のイオン種についてはそれぞれ一様

な変化を示しているのがわかる。上記のような解析手法を

用いて各種イオン濃度の変化を予測する場合の問題点とし

て，（4＞画趣：体の反応式の中にある各種イオンはいずれも溶

液中では飽和状態で十分なイオンが供給されるものと考え

られるが，すき宅部において藩中のM簸Sがどの程度存在

し，どのくらい溶解し，その電極反応はどのようなもので

あるかについては現時点では必ずしも明らかではなく，こ

のような情報の未確定さが解析結果にも影響を及ぼしてい

るものと考えられる。今宿の解析的予測は，室温環境下で

のみ行われたが，今後は解析手法の信頼性を高め，実際の

溶解挙動の実験結果をも取り入れ，高温環境下への適用を

躍指して検討を進めていく必要がある。

5　結　　論

　圧力容器用心合金鋼JIS　SQV2Aの低サイクル疲労挙動

に及ぼすすき問の影響，試験片採取方向の影響並びに継電

酸素（DO）濃度の影響を561K，7．8MPaの高温高圧水環境

下で調べた。また，コンピュータシミュレーション解析に

より腐食疲労試験中のすき間内の各種水化学挙動を予測し，

実験結果と比較検討するため，疲労き面内の電気化学的挙

動を2次元数学モデルを用いて予測する解析手法を開発し’

た。

得られた結果は以下の通りである。

1）カラー付きの場合，疲労寿命は，カラーなしの場合に

　　比べて長寿命側になる傾向が見られ，その傾向は全ひ

　　ずみ範囲が低下するほど顕著になることがわかった。

2）試験片採取方向が圧延方向に平行な場合と論じく直角

　　な場合とを比較すると，カラーの有無によらず，後者

　　の方が疲労寿命が短くなることがわかった。

3）低サイクル疲労挙動に及ぼすすき聞の影響をDO濃度

　　の観点から調べた結果，カラーなしの場合には，DO濃

　　度が1000ppb以上の高濃度では疲労寿命の低下が顕著

　　となり，また100ppb以下では疲労寿命の顕著な低下は

　　認められなかったのに対し，カラー付きの場合にも，

　　高DO濃度：域においては疲労寿命の低下が認められた。

4）光学顕微鏡による試験後の試験片の表面観察結果より，

　　　カラー付きの場合には，いずれのDO濃度域におい

　　ても腐食ピットの発生はわずかであるのに対し，カラ

　　一なしの場合，高DO濃度域では50μm程度の腐食ピ

　　ットが多く認められ，それらのピット底から微小な割

　　れが発生しているのが観察された。

5）3）及び4）の結果より，カラー付きの場合に疲労寿

　　命が長寿話語に移行する理由として，すき問内部の

　　DO濃度が減少し，腐食ピットの生成が抑側されるた

　　めであることがわかった。

6）き裂すき間内の溶存酸素濃度，pHおよび各種イオン

一337一



金属材料技術研究所研究報告書19（1997）

　　濃度を計算するためのソフトウェアを開発した。

7）解析結果を用いて，圧力容器用低合金鋼の低サイクル

　　疲労挙動に及ぼすすき間の影響を定性的に説明するこ

　　とができた。
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環境性能研究部

田中千秋羽，八木晃一，阿部冨士雄，池田定雄＊2，

伊藤　弘＊2，馬場栄次，1三［i中秀雄，宗木政一，金丸　修，

久保　清，村田正治，木村一弘，田淵正明，清水　勝，

横川賢二，大場敏夫，九島秀昭，宮崎秀子，丸山公一紹

損傷機構研究部

門馬義雄，山口弘二，山崎政義，渡部　隆

強磁場ステーション

永井秀雄

平成3年度～平成7年度

要　　約

　本研究は昭和41年度に開始された金属材料技術研究祈クリープデータシート作成計幽の第IV期として行っ

たもので，国産耐熱金属材料について10万時間を目標とするクリープ破断及びクリープ変形試験を継続実施

し，高温機器の安全性や儀頼性確保の基盤となる基準的なクリープ特性データシートを作成して公表すると

ともに，長時聞クリープ変形挙動や破断寿命特性を微細組織変化に注賑してll乎飯解析した。

　クリープデータシート作成関係では，15材種についてデータシートを1上㌔版したが，この中には初めて出版

したリラクゼーションのクリープデータシ・一トや，溶接継手材のクリープデータシートも含まれている。ま

た，データシートに記述しきれなかったクリープ試験技術等に関する情報を資料集として刊行した。さらに，

クリープ変形申の微細組織変化を金属組織写真集として刊行する計画を作成するとともに，21世紀を見越し

た耐熱鋼及び耐熱合金の動向調査を行い，必要性かつ緊急度の高い超々臨界圧火力発電プラント用及び高速

増殖炉用耐熱鋼のサンプリングを行った。

　研究面では，フェライト鋼の長時間クリープ強度特性を基底クリープ強度の観点，修正θ法に基づく変形

挙動解析，微細組織安定性の観点から検討した。300番台ステンレス鋼の長時間クリープ破断特性や応力リラ

クゼーション挙動を炭化物等の安定性に注［iして，Ni基超耐熱合金のクリープ強度特性をγ’析野物の形態

に注目して検討した。その結果，微細組織変化に十分留意して長時間クリープ特性を評価する必要があるこ

と等を明らかにした。

1　緒　　言

　金属材料技術研究所クリープデータシート作成は，昭和

30年代に我が国の火力発電や石油化学プラントの高温高圧

化や大型化が進められるに伴い，これらの設計，製造の際

の安全性確保のため，高温構造用材料の長時間クリーープデ

ータの整備と材料特性解明を必要としていた時代背景のも

とに産学官の協力を得て，昭和4！年度から開始された。当

初の臼的は，国産高温用金属材料について10万時問データ

を含む長時間クリープデータを取得し，結果を金属材料技

術研究所クリープデータシートとして公表するとともに，

長時闘クリープ強度特性を解明して高温構造物の安全性や

儒頼性を確保することであった。この目的のために，鉄鋼

’協会，産業界，学協会の要望に基づいて将来のエネルギー

プラントで使用されると目される炭素鋼，低合金鋼，ドを合

馴　現在；宇宙開ラ差事業麟　　ホ2退官

＊3 @客員研究官（東二比大学）

金鋼，超耐熱合金合わせて41材種約360ヒートを選定し，

1000台を超えるクリープ試験機を設置して試験を開始した。

その後，試験材料や試験項目を増やすなどの変更はあった

が，概ね当初の計画に基づいて今1三1まで長：時間試験を系統

的に継続実施してきた。このように計画的かつ系統的に長

時間クリープ試験を実施している機関は，現在では11t界的

に見て当研究所のみとなり，基準的な長時聞クリープデー

タとして国内外で注目されている。

　本報告は，平成3年度から7年度までの5｛1‘同に実施さ

れたクリープデータシート作成第IV期における計画の進捗

状況，試験データの出版状況，並びに，長時問クリープ特

性解明を嶽的とした各種研究成果をとりまとめたものであ

る。特に，近年の孫1温機器の長寿命化にタ寸応ずるためには，

変形，損傷，破壊についての現象論的，材料物性的，金属

学的な総合的視点から長時聞クリープ特性を解明すること

が必要となっている。平成2年度までに実施した第1～m

期の成果は，既報1㎜3）を参照されたし。
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2　クリープデータシートの作成

2．1　計画の進捗状況

　クリープデータシート作成プロジェクトは，昭和41年度

に開始され，昭和4！～55年度までの15年聞を第1期とし，

その後5年間ごとに第H期（昭和56～60年度），第IH期（昭和

61～平成2年度）と進められ，平成3年度から7年度までを

第W期として継続された。各時期の特徴を要約すると，第

豆期では，試験材料として選定された41材種について数万

時間までのクリープ破断試験を実施しクリープデータシー

トの初版を刊行した。第II期では，第1期からの試験の継

続と非弾性解析用クリープ変形データシートのための計画

を作成した。第IH期では，本プロジェクトの目標である10

万時聞クリープ破断データを含むクリープデータシートB

版を初めて刊行するとともに，第H期で計画した非弾i生解

析用クリープ変形データシート作成のための試験を開始し

た。また，高温機器用構造材料として重要性が高まってい

た9Cr系鋼2材種及びSUS316FRの計3材種を新たに
サンプリングして試験を開始した。これで，試験材料は当

初選定分と合わせて総数44材種となった。

　第IV期では，（1）当初の計画に従い，従来からのクリープ

破断，クリープ変形，リラクゼーションデータ試験を継続

実施した。（2＞初めてリラクゼーションのクリープデータシ

ートを刊行した。（3）データシートに記述しきれなかった，

クリープデータシート計画，試験材料，クリープ試験技術，

解析方法等に関する情報を資料集として刊行した。（4）クり

一プ変形中の微細組織変化を金属組織写真集として刊行す

る計画を作成した。（5＞21世紀を見越した耐熱鋼及び耐熱合

金の動向調査を行い，必要性かつ緊急度の高い超々臨界圧

火力発電プラント用及び高速増殖炉用耐熱鋼のサンプリン

グを行った。

2．2　長時間クリープ変形・破断データの取得状況

　長時間クリープデータシート作成のために鋼v期までに

サンプリングした試験材料は，44材種・367ヒートである。

これまで，10万時間を超えるクリープ変形・破断データを

取得した試験片上は，試難中のものも含めて500本以上に達

した。

　第m期にサンプリングした9Cr系鋼2鋼種及びSUS316

FR鋼板については，約2万時間程度までのクリープ変形

及び破断データを取得した。

　クリープ変形データシート発刊のために，代表的な5材

種（JIS　SCMV　4NT／STBA　24，　JIS　SUS304，　J至S

SUS316，JIS　SUS321，JIS　NCF800H）についてクリーープ

変形試験を実施しているが，現在のところ試験時間は数万

時問に達しているが，今後も試験を継続する。なお，当初

の闘的は等時応カーひずみ線図を作成することであったが，

低応力・長時間になると，組織変化の影響を大きく受け挙

動が複雑になるので，データの表現が難しく，クリープ曲

線の表現方法等を現在検討中である。

　第IV期中に当研究所の筑波移転が行われたが，平成7年

7月に筑波地区の材料強度棟へ，陰黒地区（50号庁舎）か

ら約100台のクリープ試験機を移設し，自動伸び測定や温度

測定を行うための試験監視装置を整備した。50号庁舎は材

料試験事務所と名称を変更し，約900台のクリープ試験機を

残し，引き続きクリープデータシート作成業務が行える体

制を確保した。

2．3　クリープデータシートの刊行

　金属材料技術研究所クリープデータシートは原則として

各材種ごとに1分冊にまとめ，発行順に通し番号（NRIM／

CDS／No．）を付けて刊行している。各材種のデータシート

はおよそ1～2万時間，3～5万時間，そして10万時間の

データが得たれた時点でそれぞれ初版，A版，そしてB版

として発表している。

　表1に第王V期に発刊されたクリープデータシートの一

覧を，表2にこれまで出版状況を示す。10万時間を超える

クリープ破断データを掲載したB版の出版は，第IV期に

表1　第IV期（平成3年度～平成7年度）に出版したクリープデータシート

年度 CI）SNα 規　　格 主要化学成分 用　　途

3 8B
R8A
VB
P2B

STBAユ2
rCH24
rTB410
r’rBA25

0．5Mo
Q5Cr－35Ni－0．4C

n．2C

TCr－0．5Mo

ボイラ・熱交換器
ｻ学工業用鋳鋼管
{イラ・熱鋼管器
{イラ・熱鋼管器

4 37A
R9A
Q2B
R4B

SC｝玉13

mCF750－B
rU王｛660

t500

25Cr－12Nl－0．4C

mi基15，5Cr－2．5Ti－0．7A1－INぴ7Fe

ee基15Cr－26Ni－Mo－Ti－V
mi基19Cr－18Co－4Mo－3Ti－3A1－B

高温用鋳鋼品

Kスターピンプレート
Kスターピンディスク
Kスターピンプレード

5 17B
Q0B
P3B
R1B

SB480
rTBA20
rUS403－B
`STMA356／A356M－9

0．3C

n．5Cr－0．5Mo
P2Cr

撃br－1Mo－0．25V

ボイラ・圧力容器

{イラ・熱交換器
^ービンプレード
^ービンケーシング

6 21B
Q5B
R2A

SCMV3NT
T9鵬PA級高張力鋼

rUS304－HP

1．25Cr－0．5Mo－Si

ｭ0．18C

P8Cr－8Ni

ボイラ・圧力容器

ｳ力容器
ｴ子炉構造材

7 工B

S2
STBA22
rUS316刑P
irelaxation）

1Cr－0．5Mo

P8Cr－12NレMO
ボイラ・熱交換器

ｽ応容器
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表2　クリープデータシートの出版状況（平成8年3月現在）

材　種 材料数 ヒート数 初　版 A　版 B　版 延べ冊数

炭素鋼 3 19 3 2 2 7

低舎金鋼 14 141 14 14 10 38

二会金鋼 18 160 16 15 6 37

超合金 9 47 9 7 6 22

計 44 367 42 38 24 104

12材種について行い，従来分と合わせて総数24材種に達し

た。NRIM／CDS／No．32Aは，　SUS　304－HPの母材，溶接

金属及び溶接継手のクリープデータシートA版であるが，

様々な溶接条件における継手材の膨大なデータが掲載され，

143頁に及ぶ大冊になっている。NRIM／CDS／No．42は，リ

ラクゼーションデータを掲載した最初のデータシートであ

る。リラクゼーション試験は高度な試験技術と長期の安定

した電力の供給がなけれ．ば成り立たない試験であり，1万

時間を超えるリラクゼーションデータが掲載されたデータ

シートは世界的に兇ても例のない，大変賃重なデータシ“

トである。

2．4　資料集の刊行

　クリープデータシート作成計画当初の目的や試験方法，

試験材種などは，クリープデータシーートNo．0として昭和

46年度に発刊されたが，社会情勢の変化や金属材料の多様

化により，変更が必要とされた部分も生じた。また，長時

間クリープ及びクリープ破断試験技術，高温引張試験技術，

リラクゼーション試験技術，試験・温度管理技術，データ

解析評価法，金属組織観察法など，この30年の聞にクリー

プ試験における有益な知識が数多く蓄積されてきた。

　そこで，クリープデータシート作成計画の経緯，クリー

プ試験施設とクリープ試験の運用管理，さらには今後のク

リープデータシートの目指す目標を述べるとともに，これ

までに蓄積されたクリープ試験における膨大で有用な知識

を広く一般に公表することを目的として，金属材料技術研

究所材料強度データシート資料No．10『金属材料技術研究

所クリープデータシート作成の試験計画と試験技術』を発

刊した。この資料集にはクリーープ試験機の機構や試験片へ

の伸び計や熱電対の取付け方法，試験機への試験片の取付

け方法など，実際にクリープ試験を行う場合に非常に役立

つ情報が豊富な写真や図表を用いて説明されている。また，

クリープ試験ばかりではなく高温引張試験とリラクゼーシ

ョン試験とに卜しても詳細な解説が行われている。

　本資料集はクリープデータシート作成プロジェクトの全

体を概観する資料としてばかりではなく，クリープデータ

シートをより有効に利用する際のガイドラインとしても，

また高精度のクリープ試験を実施する場合のマニュアルと

しても十分に活用できる内容となっている。クリープ試験

技術のデータベース化は国外のみならず国外においてもニ

ーズが大きいので，今後早急に取り組み，ネットワーク等

を介した成果の普及に心がけたい。

2．5　耐熱鋼，i耐熱合金の動向調査

　これまでの実績を基にすると，10万時聞データを掲載し

たクリープデータシートB版を繊版するには，計画立案か

ら約20年を要する。そこで，21世紀初頭，2020年頃までの

長期的視野に立って，高温構造材料のニーズを調査し，今

後サンプリングすべき試験材を検討した。現在クリープデ

ータシート試験材は，ほとんどが1960年代以前に開発され

たものであるが，その後省資源，地球環境問題等の観点か

らプラント温度の高温化が強く望まれ，それに対応すべく

高強度材料が多数開発されてきた。このため，今後プラン

ト温度の高温化にとってキーとなる材料をサンプリングし

て，長時間クリープデータシートを取得していく必要があ

る。このような観点から利用分野ごとの材料を必要性と緊

急性に応じて，表3のように分類した。このうち，フェラ

イト鋼（9Cr－0．5Mo－1．8W－VNb鋼，11Cr－0．4Mo－2W℃u

鋼）2材種とオーステナイト系ステンレス鋼の低炭素・中

窒素316鋼は，平成7年度にサンプリングし，第V期の平成

8年度から試験を開始する予定である。また，Ni基面耐熱

合金のIN－738LCについても，早急にサンプリングする予

定である。IN－738LCは，現在大型ガスタービンの動翼に使

用されつつあり，長時聞クリープデータの整備が強く望ま

れている。本合金は，iN－713Cに匹敵する高温強度：を有

し，しかもガスタービンの高温腐食環境下で優れた耐食性

を有している。

3　クリープデータシートに関連した研究成果

3．1　フェライト系耐熱鋼のクリープ麟線解析及び長時

　　　　間クリープ変形特性

（1＞1．3Mn－o．5Mo－o．5Ni鋼のクリープ変形挙動及び破断

　寿命の修正θ法による評価

　耐熱金属材料のクリープ曲線は応力や温度の試験条件に

よって様々な振る舞いを示すが，その挙動は材種の違いの

みならず，渾一材種でもヒートによって異なる。このよう

な，種々の因子が複雑に影響しあうクリープ変形特性を的

確に把握するためには，クリープ曲線を数式的に表示し，

定量的に評価することが重要である。クリープ曲線を数式

表示する方法の一つとして修正θ法がある4）。修証θ法に

おいてクリープ曲線は次式で表示される，

　ε＝εo十A　｛1－exp（一αt）｝十β　｛exp（αt）一1｝　　　　　　（D

ここでεは真ひずみ，tは時聞（h），そしてε0，　A，B及び

α（時問の逆数，h－1）は実測したクリープ曲線を最もよく表

示するように最小峰i乗法により決定されるパラメータであ

る。本研究は1．3Mn－0．5Mo－0．5Ni鋼（SBV2）のクリープ

曲線及び破断寿命のヒート間差を修正θ法により解析・評

価し，ヒート間差の要因について検討した5）6）。

一34！一



金属材料技術研究所研究報告書19（1997）

表3　データシート対象の新サンプリング材料一覧

必要性／緊急性の高し、材糧 次期検討材『料 将来材料 備　　考

超々臨界圧発電用 ONF616（9Cr－G．5MQ－1，8㍉V－VNb鋼） ’Co添加1高Crフェライト鋼

フェライト鋼 OHCM12A（11Cr－G，4Mo－2W－Cu鋼） ・HCM2S　（2．25Cr一・1，6、V－VNb蛮周）

ボイラ・熱交換器則 （エ＞538～556℃∫．ll

ステンレス鋼（ボイ ・Super304H　（18Cp8NiCuNbN鋼）
ラ過熱器等） ・Tempaloy　A級（18Cr－8NiNbTl鋼〉

・TP347FIFG　（継粒化処理材）

（2＞566℃より高温用

・NF709　（20Cr－25Ni八厘oNbT正鈴奪）

・Ternpaloy　A－3（22Cr達5NINbN鋼〉
・｝．IR3C　（25Cr－20NiNbN塗縛）

蒸気タービン用 ・12Cr－Mo－V－Ta－N鋼 規格化されていない。

ロータ材 ・12Cr－Mo－V－Nb一賛鋼

・12Cr－Mo－V－W－Nb－N鋼

石油化学 ・SFVCM　F22V（2．25Cr－1Mo－0．25V
高温圧力容器用 鋼）

・SFVCM　F3V（3CrヨMo遍．25V鋼）

原子力用 ○｛氏1炎素　・　弓8窒素316堂上勾至了イヒ木山

（高速増殖炉） （316－MDR）

超高温ガスタービ △IN－738LC（Ni基超耐熱合金〉 ・Inconel　617

ン月1 ・Hastelloy　X ・CMSX－2（Ni基超耐熱合金）
・正nconel　718 ・GTI｝111（聾1基超耐熱合金） ・Nl棊単結晶超耐熱合金

・Haynes　230（Ni－Cr－W系） ・TレA1金属間化合物

’Nimonlc　80A

・Rene　80

・正N－792

その他 ・HP改良鋳鋼　　HP－Nb，Hp－NレTi
（0．5C－25Cr－35Ni－Nb－Ti）

・MO－RE2耐熱鋳鋼（30Cr－15W－Ni＞
・Inconel　625 ・耐熱Ti合金 《ヒ学工業，ごみ発電

AMS　4928（Ti－6A1－4V）等

・アルミナ分散強化耐熱銅合金

○：サンプリング済み（平成7年度） △：平成8年度サンプリング予定

　図1に，1．3Mn－o．5Mo－o．5Ni鋼の5ヒートについて修

正θ法による解析を行い，得られたパラメータβの温．度

及び応力依存性を示す。本鋼種の場合，ε。，、4及びαの温

度及び応力依存性にはヒートによる違いは認められなかっ

たが，軟化に係わるB値のみにヒート間差が認められた。

すなわち，ヒートLaを除く他のヒートのβ値は応力の低

下に伴って急減している。パラメータβ値とクリープ変形

挙動及び微細金属組織との関連を検討した結果，低応力条

件でβ値が大きいヒートは加速クリープが早期に生じて

おり，析出物の凝集粗大化が激しく，サブグレイン化も顕

著であった。一方，低応力条件でβ値の減少が著しいヒー

トは加速クリープの開始が遅く，微細な析出物が多数観察

された。以上の結果から，本鋼のクリープ曲線及び破断寿

命は，微細金属組織変化に関連した軟化に係わるパラメー

タBのヒート間差を考慮することによって高精度に予測

できることが明らかになった。

（2）クリープ変形挙動に基づくCr－Mo系低合金鋼のクリ

　ープ強度特性評価

　Cr－Mo系低合金鋼では両対数で表示した応力とクリー

プ破断時空との関係が逆S字型の三曲を示すという複雑な

クリープ強度特性が認められる。これらの現象は短時問デ

ータからの外挿による長時間クリープ強度特性の評価・推

loo

｛10－1
　
引§

率
　
δト

　　受1σ2
　0

10－3

　ヒート
LaLbLd　LeLf
o《》ゆ　頂や723K
▽　　　　　　748K
△　準　漁・人寧　773K

◇　　　　　　798K
ロー｛｝回　〕暖→軒823K

三．3Mn－0．5巡。－0．5Ni鋼

　　　　　　　ノ

命

山亭
　’o

＿QΩ＿
一エーくエ

9β・147kJ／mol：

0．4　0，5 α7　　　1．0

σ1E（窪○柵3）

1．5　2．0

図1　1．3Mn－0．5MoO．5M鋼の修正θ法によるパラメータB

　　　の応力（σ／E，σ：応力，E：ヤング率）及び温度依存

　　　性
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クリープデータシートの作成（1V）

定を困難にする要因となっている。したがって，複雑なク

リープ強度特性を微糸【fi金属組織形態の時々刻々の変化を反

映したクリープ変形挙動の観点から検討することは重要で

ある。本研究はCr－Mo系低合金鋼について逆S字型の属

曲を示す応力域を含む高応力から低応力に至るまでのクリ

ープ曲線を前述の修1［1三θ法で解析し，クリープ変形と破断

寿命との関連を調べたものであるη8＞。

　図2は！Cr－0．5Mo鋼（STBA22）についてクリープ曲線

解析により得た計算敏を実測値データと併せて示したもの

である。クリープ速度と時聞との関係をみると，2つの極

小値が認められる。本研究では，短時間側（低温・高応力

f則，Type　lとIL乎》翁）　と長i1寺「講イ財（壇∫温し・イ坂万δ力｛財，　Type

IIと呼ぶ〉にクリープ曲線を分類し，修正θ法を使って両

領域のクリープ曲線を解析した。曲線で示した計算結果は

Type王及びIIそれぞれの領域の実測データをよく表示し

ており，両者の合成により2つの極小領域を示すクリープ

変形挙動を表現できた。Type　I及び11について高応力域

から低応力域に至るまでのクリープ速度一時問曲線の予測

を行った結果を図3に示す。この場合，クリープ速度の低

い方が実際のクリープ変形を律速しており，高応力側では

Type　Iで表現されるメカニズムによって変形や寿命が支

配され，低応力側ではType　IIで支配されていた。中聞の応

力条件ではType　I支配からType　II支配への遷移が認め

られ，その過程で2つのクリープ速度の極小値が出現する

5
1Cr－0．5愉鋼

ことが明らかとなった。この結果に基づき，逆S字型の応

カー破断時間関係の1歪轡Zは応力の低下に伴うTypdから

Type　Hへのクリープ変形挙動の遷移現象に起因すること

を明らかにした。本三種の最小クリープ速度と寿命に関し

てそれぞれ律速しているTypeが異なる場合があった（図

3＞。i渕4は最小クリープ速度：と破断寿命との関係に，　Type

I及びIIの変形機構．に基づいた予測結果を併せて示したも

のである。一般には，両者は直線関係を示す9）と言われてい

るが，本二種の場合，かなりのばらつきが見られる。しか

し，予測した関係と実測値とはよく一致し，これは単なる

ばらつきではなく，最小クリープ速度と破断寿命とを律速

する2つのTypeの組み合わせから合理的に説明できる挙

動であることを指摘できた。
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図3　823K：での1Cr－0．5Mo鋼のクリープ変形挙動の応力依存
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　上述した1Cr－0．5Mo鋼と同様の挙動が2．25Cr－1Mo鋼

（STBA24）の場合にも確認できた。

（3）12Cr鋼のクリープ変形挙動と組織安定性

　12Cr鋼は熱処理として焼入れ・焼戻しが施されており，

微細な金属組織形態を有する状態で使用に供される。その

ため，クリープ強度特性に及ぼす初期組織や高温長時間使

用に伴う微細金属組織変化の影響を理解することが重要で

ある。本研究はクリープ破断強度に大きなヒート間差が認

められる12Cr鋼（SUS403－B＞について修正θ法を用いた

クリープ曲線解析を行い，クリープ強度特性の違いをクリ

ープ変形挙動と組織安定性の観点から検討したものであ
る10）11＞。

　図5は速度定数αと応力との関係を示す。本鋼種のパラ

メータε。，設及びβには破断強度のヒート間差と関連し

たヒート依存性は認められなかったが，αの応力依存性に

はヒートによる差が明確に認められ，その様相はクリープ

破断強度特性をLarson－Millerパラメータで整理した結

果と定性的によく一致していた。速度定数αは加速クリー

プ域での変形挙動と密接に関連しており，その大きさ及び

変化は初期組織及びクリープ中の組織安定性に依存するこ

とを明らかにした。特に，長時間にわたって微細組織が安

定で大きなクリープ強度を示した材料は，αの値は全応力

範囲で小さかった。図6はクリープ破断時間と速度定数α

との関係を示す。ヒートの違いや試験温度の高低を問わず，
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図5　12Cr鋼の修正θ法による速度定数αの応力及び温度依

　　存性

　　叫＼

　　　　　臥

！0－5　10－4　！0－3　！0－2　！0－1

　　　　　　　　　α（h－1）

図6　12Cr鋼の速度定数αと破断時間との関係

広い寿命範囲にわたって，岡者の関係は一本の直線で整理

できる。以上の結果から12Cr鋼のクリープ破断強度：は組織

安定性に支配されており，クリープ強度特性を評価するに

は最小クリープ速度だけでなく，加速クリープ現象，すな

わち組織安定性を評価する必要があることを指摘できた。

3．2　フェライト系耐熱鋼の長時間クり一プ破断強度評価

　クリープデータシートの作成（m）では，金材技研クリー

プデータシートの彪大な量の長時問クリープ破断データを

用いて，応カー破断時闇曲線が逆S字型の形状になる機構

を検討した結果，高温・長時闇側での安定な組織に対応し

たクリープ強度は鋼種によらずフェライト系耐熱鋼に共通

の基本的なクリープ強度であることを見いだし，この基本

的なクリープ強度を基底強度と名付けた。本研究では，フ

ェライト鋼の基底クリープ強度の支配因子の解明を目的と

してさらに検討を進めた。

　基底クリープ強度は本質的に時間の経過やミクロ組織に

依存しない一定のクリープ強度であり，マトリックスの強

度特性に相当するものと考えられる。そこで，マトリック

スの強度に影響を及ぼすことが予想される固溶強化の効果

に着目して，以下の検討を行った。

　炭素鋼の応カー破断時間曲線の一例を図7に示す。723K

での曲線は明確な逆S字型の形態を示している。この逆S

字型の形態から，曲線の勾配が低下する約150MPa以下の

低応力域でのクリープ破断データは本供試鋼の基底クリー

プ強度特性を反映したものであると考えられる。

　複数ヒートの炭素鋼について応カー破断時間曲線の形態

に基づいて基底クリープ強度特性を評価した結果を図8に
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図8　炭素鋼の各ヒートの基底クリ・一プ強度特性

示す。基底クリープ強度を表す直線はいずれも同程度の勾

配を有しており，ほぼ平行である。しかし，基底クリープ

強度の大きさはヒートにより大きく異なり，破断寿命に換

算して1桁以上の大きな違いが認められる。したがって，

鋼種の違いを問わずいずれの品種も同程度の基底クリープ

強度を有するフェライト系i礁熟銅の場合とは異なり，炭素

鋼の基底クリープ強度：はヒートにより大きく異なることが

明らかである。

　ところで，圓8に示した基底クリープ強度特性は，強度

が異なる3つのグループに分類できる。これらのグループ

は微量のMo量と良く対応しており，　Mo量の高いヒート

ほど高い基底クリープ強度を有していることがわかる。そ

こで，図8の結果から773－100MPaでのクリープ破断寿命

を計算により求め，Mo量に対して整理して図9に示す。図

9の縦軸のクリープ破断寿命は基底クリープ強度を表す指

標であるが，基底クリープ強度の大きさは微量のMo量と

良く対応しており，クリープ破断時間の対数とMo量との

聞には非常に良い出線関係が認められる。Mo以外の合金

元素成分についても添加量と基底クリープ強度との相関を

調べた結果，Cr及びMnにもMoと同様，基底クリープ強

度との聞に正の相関が認められたが，両元素とも相関の程

度はMoの場合ほど強くはなかった。したがって，鋼種に

より化学組成や短時間クリープ強度が大きく異なるにもか

かわらず，基底クリープ強度が同程度である耐熱鋼とは異

なり，炭素鋼の基底クリープ強度はヒートにより大きく異

なり，それが微量Mo最の違いによる固溶強化量の大小に

依存するものと推察される。

　なお，本解析では，0．01mass％程度：の微量Moの添加に

より，クリープ破断寿命が10倍程度も増大するという闇溶

強化の効果が認められたが，これは，従来一般的に考えら

れている圃溶強化の効果に比べて著しく大きいものである。

その原因としてはMo原子単独による効果ではなく，　Mo

と炭素との原子対によるものと考えられるが，その詳細に

ついては今後の検討課題である。

　図9の結果から炭素鋼の基底クリープ強度に及ぼすMo

量の効果を評備して，0．0！2C鋼，0．02～0．36m段ss％のMo

を含む炭素鋼及び10忘種のフェライト系耐熱鋼のクリープ

破断データと併せて図10に示す。Mo無添加の0。2C鋼の基

底クリープ強度は0．012C鋼のクリープ破断強度：よ1）高い

ことから，炭素単独添加でも基底クリープ強度は向上する

ことがわかる。一方，Moを0．G2から最高で0．36mass％含

む炭素鋼のクリープ破断データは高応力側では広い範囲で

ばらついているが，低応力側では0．02から0．03mass％の

Moを含む炭素鋼の基底クリープ強度の範囲に収徹してい

る。また，10鋼種の耐熱鋼のクリープ破断強度が高温・長

時間側で収敏する強度レベルは，0．03mass％のMoを含

む炭素鋼の基底クリープ強度と岡程度であり，低炭素の

0．012C鋼のクリープ破断強度に比べて破断寿命に換算し

て4桁程度大きい。
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　　　クリープ強度特性と0．012C鋼，0．02－0．36重董％のMo

　　　を含む炭素鋼及び10鋼種のフェライト系耐熱鋼のタリー

　　プ破断強度特性

　以上の結果から，炭素の単独添加あるいはMoに加えCr

やMn等の金属元素と炭素との複合添加により基底クリ

ープ強度は向上するが，基底クリープ強度を高めるMo添

加の効果は約0．03mass％程度の極微量で飽和し，フェラ

イト鋼の最大の基底クリープ強度が得られるものと推察さ

れる。したがって，フェライト系耐熱鋼のクリープ破断強

度が高温・長時閥側で同程度のレベルに収敏するのは，い

ずれの鋼種も最大限に高められた基底クリープ強度を有す

るためであると推論した。

3．3　長時間応力リラクゼーション特性

（1）SUS304鋼の応力リラクゼーション特性

　これまで，オーステナイト鋼であるSUS316鋼や
NCF800H鋼の応力リラクゼーション挙動は，微細組織変

化と密接に関連して複雑に変化することを報告してき

た。12＞13）本研究では，オーステナイト鋼のSUS304鋼につい

て，長時聞応力リラクゼーション試験を行い，温度，全ひ

ずみ，ヒート問差の影響を微細組織変化に穰議しつつ検討

した。

　図11にヒートA及びヒートBについて温．度500～700QC全

ひずみ0．20％で試験して得られた応力リラクゼーション曲

線を示す。両ヒートともにリラクゼーション曲線は温度に

よって複雑な振る舞いをしている。すなわち，500℃ではヒ

ートAは7h，ヒートBは10hで，550℃では，ヒートBは0．5

hで残留応力が上昇ししている（秘中にそれぞれtRiと示

す）。また，500℃ではヒートAの約600hで，550℃では，ヒ

ートAは30h，噛ヒートBは60hで残留応力値が急激に減少し

ている（図中にそれぞれtRd1と示す）。700℃長時聞側ではヒ

ートAは約5000h，ヒートBは約7000hで残留応力が急減し

ている（図中にそれぞれtRd2と示す）。2ヒートとも岡三の

傾向を示しているが，各温度での残留応力の上昇や急減し

七Rエ
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〆

／1・d・

〆500。C

100

50
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争　ナー一
之Rdl

　　i

　　l
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ヒートB

SUS304

し6000C

I

tRd2
＼

6500C

700℃

　10－1窪Oo　10烹　凄02　103　窪04　壕05

　　　　　　　　　時間（h）

図11　SUS304鋼2ヒートのリラクゼーション曲線

始める時間は，ヒートAに比べて少し遅くなっている。図

12は，500℃のクリープ曲線を示す。SUS304は2段の定常

域を示すことがわかる。図中で第一段の定常クリープが終

わ｝），加速に移る時間をtCi王とする。図13は，700℃でのク

リープ速度一時間曲線を示す。低応力・長時間側で応力に

依存せずクリープ速度が加速し始める時間をtCi2とする。

図14は，SUS304で得られている時間一温度一析出物線図

に，図11～図13で示したりラクゼーション曲線のtRl，tRdl，

及びtRd2とクリープ｝i｛｛線のtd1及びtd2との温度と時問関係

を併せて示したものである。クリープ曲線で第1段から第

2段の定常域へ加速し始める時間とリラクゼーション曲線

で残留応力が急減し始める時間とはよく一致している。一

方，クリープ曲線において，長時間側で加速し始める時間

とリラクゼーション曲線の長時間側で残留応力が急減し始

める時間もよく一致しています。リラクゼーション曲線の

tRlやtRd1及びtCilはM23C6の析出挙動とよく対応している。

一方，700℃のリラクゼーション曲線のtRd2及びtCi2クリー

プ曲線の長時間側でクリープ速度が加速し始める時問はσ

相の析嵐挙動とよく対応している。このことから，

50G～550℃でみられた残留応力の上昇は，　M23C6の析出に

伴う格子常数の低下によってマイナスリラクゼーションが

生じたものと考えられる。この残留応力の上昇量は，

SUS316やNCF800Hの上昇量に比べて小さかった。
500～600℃での残留応力の急激な低下はM23C6の粗大化
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図13　SUS304鋼（ヒートA）の700QCでのクリープ速度一時閥

　　曲線

図14　SUS304鋼の時闇一温度一三出物線図とリラクセーショ

　　　ン曲線におけるtRi，　tRd1及びtRd2とクリープ曲線に

　　　おけるtGl及びtCi2との比較

によるクリープ変形抵抗が低下したためと考えられる。

700℃の長時闇側での残留応力の急滅はσ相の析出により

クリープ変形抵抗が低下したためと考えられる。

　残留応力に及ぼす全ひずみの影響は，長時聞側でほとん

どみられなかった。残留応力に及ぼすヒート間差は短時間

側でみられたが，長時間側ではほとんどなかった。しかし，

さらに長時聞側ではピー臼＝用差が現れる可能性が示唆さた。

（2）SUS316FRの長時聞応力リラクゼーション挙動

　SUS316鋼について長1聯間応力リラクゼーション特性は

M23C6やLaves相の析患挙動と密接に関連．することを明

らかにしてきた。最近，炭素濃度を低下させ彫工を積極的

添加した低炭素中窒素SUS316FR鋼が隠蓑発され注目され

ている。この材料は，炭化物の析禺が起こりにくいため，

応力リラクゼーション挙動は従来のSUS316とは異なると

予想される。そこで，本研究では，SUS316FRの応力リラ

クゼーション挙動を従来のSUS316と比較し，その違いを

クリープ変形特性や金属組織変化の観点から検討した。図

15は従来のSUS316（以下，従来材と記述）及びSUS316FR

（以下，FRと記述）について500～750℃，全ひずみ0．20％
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で試験して得られたリラクゼーション曲線を示す。両得の

リラクセ～ション曲線を比較すると，従来材よりFRの方

が応力緩和が大きい。更に，従来材では，550℃以下の温度

で残留応力が上昇するマイナスリラクゼーションがみられ

るが，FRでは，残留応力は時間の経過とともに減少するの

みであり，残留応力の上昇が認められない。また，従来材

とFRの応力低下率を比較した結果，　FRは従来材に比べ

てやや応力低下率が大きく，応力緩和しやすいことがわか

った。図16は晶出について，550℃，294MPaの条件でクリ

ープ試験して得られたクリープ速度一時間曲線を示す。残

留応力が上昇した従来材では，クリープひずみ速度に2つ

の極小値がみられ，ひずみ速度：一時間曲線が大きくうねっ

ており，リラクゼーション挙動と対応している。これに対

してFRは，従来材に比べて，クリープ変形抵抗は小さいも

のの，ひずみ速度一時聞曲線は単純に変化していて，リラ

クゼーション挙動とよく対応している。この様な，リラク

ゼーション挙動やクリープ変形挙動は材料の組織変化関連

がある。後戸の組織変化を調べた結果，複雑な挙動を示す

従来材は炭化物の析出が数多く観察された。一方，FRは，

1万時間でも光顕レベルでは析出物はみられず，顕著な組

　　　100　　101　　噛02　　103　　104　　105
　　　　　　　　　　　時間　（h）

　　　　　　　　　　　　　　　麟
図16　SUS316及びSUS316FRの550℃でのクリープ速度一日寺

　　間曲線の比較

織変化は認められなかった。図17は，550℃で種々の時間時

効を行い，その試料について電解抽出残さを行って，両鋼

の残さ量を比較したものである。従来材ではX線回折の結

果，短時間側からCr23C6が同定され，残渣量もリラクゼー

ション挙動に対応して増加している。これに対して，FRは

長時間側でCr23C6とFe2Moが同定されたが，析出：量が従

来材に比べて極めて少なく，長時間組織安定であると考え

られる。このため，従来材では，炭化物の析出に伴う固溶

炭素量の減少による材料の縮みが原因で残留応力が上昇す

ると考えられる。一方，FRでは550℃において，従来材の

ような顕著な組織変化がなく，長時問まで組織安定な材料

であると考えられる。このことから，550℃における

SUS316FRのリラクゼーション曲線は残留応力の上昇が

なくスムーズな挙動を示していると考えられる。
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　図18は本供試材のリラクゼーション挙動をクリープ構成

方程式から予測することが試みたものである。遷移クリーー

プ域を使って予測したリラクゼーション挙動は，実測され

たような残留応力が上昇する挙動をうまく表現できない。

これに対して，岡様に遷移クリープ域を使って予測した

FRの結果は，従来材の場合よりもリラクゼーション挙動

をよく表現できる。SUS316FRでは従来のSUS316に比べ

て組織変化が小さく長時聞組織安定なために，クリープ変

形挙動やリラクゼーション挙動が複雑にならず，従来の

SUS316に比較してリラクゼーション挙動を予測し易いと

考えられる。
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び緩やかになる長時間領域のクリープ曲線（図20＞をみる

と，いずれも第3次域でクリープ速度が加速した後，一旦

減速し，再び加速して破断に至るという，いわゆる異常ク

リープ現象を示した。このような異常クリープ現象による

破断寿命の延長が，応カー破断時間曲線の勾配を蒋度緩や

かにした原因と考え．られる。

　本研究では，異常クリープ現象を示した低応力・長時間

クリープ破断条件（750℃，25，20及び18MPa）でクリープ

中断試験を実施し，異常クリープ現象を示す原悶，さらに

は長時間クリープ試験により生じる複雑な金属組織変化の

原因を検：討した。その結果，破断試験材にはいずれも粗大

なクラックが多数生成していた。さらに走査電顕によリク

ラック内部を詳細に観察したところ，ほとんどのクラック

の内部に酸化物が形成していた。このような酸化物の形成

が，クラックの進展を阻止し，一時的にクリープ速度を減
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圭02 1o3　　　　　104

破断時闘（h）

図19　SUS316H鋼の応カー破断時間曲線

105

101　　　　　102　　　　　103　　　　　104

時間　（h）

匪05

図18　SUS316及びSUS316FRの550℃・εT誰0．20％における

　　　リラクゼーション曲線の予測

3．4　オーステナイト系耐熱鋼の低応力・長時聞タリー

　　　　プ破断特性

　SUS316H鋼の長時間クリープ破壊は，結晶粒界に析1画

した粗大な金属問化合物σ相と母地との界面に発生した

クリープボイドが成長して生じる粒界破壊となことをこれ

まで明らかにしてきた。粒界破壊を示す場合は，クリープ

破断強度が低下する結果，応カー破断時間曲線の勾配が大

きくなる。しかし，さらに低応力条件で長時間クリープ破

断試験を行った結果，図！9に示すように応カー破断時聞曲

線の勾配は再び緩やかになり，曲線が逆S点状を呈すると

いう複雑な挙動を示した。応カー破断時問曲線の勾配が再

io

（

）

胴5

0

SUS316H
　75Q℃

25屑Pa
20MPa

圭8MPa

0 5000　　10000 ！5〔〕00　　2000G　　250〔｝G　30000

時　間（h）

図2G　SUS316H鋼の750℃，25，20及び18MPa試験材のタリー

　　プ曲線
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少させる一因と考えられた。しかし，破断試験材にはクラ

ックの形成とともに，析出物の複雑な形態変化が生じてい

たため，さらにこれらと異常クリープ現象との関連性につ

いて検討を加えた。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ξ；ヨゴ2：鄭㌧《1・義二

　　　　　　750℃，37MPa，　tR＝3580h　　　　750℃，29MPa，　tR＝5400h　　　　750℃，20MPa，　tR＝19420h

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　SUS316H鋼

　　　　　　　　　　　　　　写真1　SUS316H鋼の750℃，低応力クリープ破断材の光顕組織

　　　　　　　750℃，20MPa，　tR＝！9420h

写真2　SUS316H鋼の750℃，20MPaクリープ破断材のSEM

　　　　組織

しており，20MPa（tR＝19420h）になると写真2に示すよう

に，σ相が分断したと思われる小さな析出物の集合体がみ

られた。このような変化は試験片ねじ部には生じておらず，

19420h試験材においても塊状の粗大なσ相がみられるの

みであった。また異常クリープ現象を示した破断試験材で

は粒内にも比較的大きな析出物が多数析出しており，小さ

な炭化物はほとんどみられなかった。

　これらの試験材について抽出残渣のX線回折を行った結

果（図21），試験片平行部では試験時間が長くなるにしたが

ってσ相が減少し，代わって別の析出物が現れることがわ

かった。EDX分析の結果，σ相が分断したと思われた析出

物の集合体はほとんどがCrリッチな析出相であり，破断

時間が長くなるにしたがってCr量が増加し，　Feが減少し

ていき，最長の4万時間破断材ではほとんど純Crに近い

値となっていた。この原因として，クラック内のFe系酸化

物形成に伴い，σ相の主要な元素であるFeがクラック内
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クリープデータシートの作成（IV）
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　tR＝19420h

σ　：Sigma　phase
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試験片ねじ部

帆蹴＿＿訊
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　　　　　　　　5② 6②

憂

2θ

図21　SUS316H鋼の750℃，20MPaクリープ破断材のX線llq

　　析結果

の酸化物に供給されたため，Crが残存し，　Crの化合物を形

成したと推論された。また，粒内にみられた大きな析1至i物

もCrリッチなものが多く，粒界と同様の化合物であると

考えられた。これらのCrリッチな化合物がどのような析

出物であるかは現在までの調査では嗣定できていない。

　以上より，多数のCrリッチ楓の析出に伴い微細に分散

していた炭化物が滅少したため，三内のクリープ強度が低

下し，その結果，粒界への応力集中が緩和され粒界クラッ

クの進展を抑制し，異常クリープ現象を引き起こしたもの

と結論した。

3．5　Ni基超耐熱会金のヅ形態変化及び長時間クり一

　　　　プ破断特性

（1）lncone1713Cのγ’相の形態変化及び長時間クリープ強

　度特性への影響

　γ’絹析出強化型Ni基耐熱合金のクリープ強度はγ’相の

体積率や析出形態等のミクロ組織と密接に関連しており，

高いクリープ強度を得るためにはγ’相の体積率を65％程

度にまで高め，γ’相が応力軸と韮直方向に連結・成長したラ

フト構造と呼ばれるミクロ組織形態を形成することが重要

であると言われている。Ni基超耐熱合金の場合，1万時間

を超える長時闇のクリープ強度特性やミクロ組織の安定性

に関して検討した報告はほとんどない。そこで本研究では，

クリープデータシートの長時間データを用いてγ’相析1圭：1

強化型Ni基耐熱合金である11筏conel　713Cの長時聞クリ

ープ強度特性とγ’相の形態変化を調べ，γ’相の形態に及ぼ

すクリープ変形及び応力の影響について検討した。

　3合金の1ncollel　713Cのクリープ破断データを図22に

示す。いずれの試験温度においてもクリープ破断強度には

蒋干のばらつきが認められるが，1000℃ではクリープ破断

強度のばらつきに明確な癒力あるいは時間依存性が認めら

れ．る。すなわち，高応力・短時間側ではいずれの合金も同

程度のクリープ破断強度を示すが，低応力・長時間側では

クリープ破断強度のばらつきの程度が増大している。

　850，950及び1000℃での合金Bの高応力・短時聞破断材

500

400
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　200
欝
曳
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・R70
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　　◎　　回《

醸
　　㊥　團愈

Inconel　713C

　　　○　［⊃
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　　　　　　　囲
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図22　850～1000QCでの3合金のクリープ破断データ

lo5
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と低応力・長時間破断材のSEM組織を写真3に示す。850

及び950℃でのクリープ破断材と1000℃の高応力・短時間破

断材では，γ’相が応力軸と垂直に近い単一の方向に連結・成

長した明確なラフト構造が認められる。しかし，1000℃の

低応力・長時間破断材では，ミクロ組織形態が大きく異な

り，ラフト構造は全く認められない。この結果は合金A及

びCについても同様であった。

　1000℃でクリープ破断した合金Bについて，γ’相の連

結・成長方向と応力軸とのなす見かけの角度，θを断面組織

から測定し，その相対頻度を図23に示す。最も高応力の短

時間破断材では，ほとんど全てのθが90±30度の範囲内に

あり，90度を中心とした正規分布を示す。しかし，熱応力

の長時間破断材ではθは広い範囲で分布しており，両者の

間に相関は認められなくなる。

　1000℃でのクリープ破断材について，γ’相の見かけのア

スペクト比を測定し，クリープ破断時間に対して整理して

図24に示す。高応力・短時間破断材ではいずれの合金も10

以上の大きな値を示すが，クリープ破断時間が長くなると

アスペクト比は徐々に滅少して，1万時間程度では5以下

の小さな値を示す。このように，ミクロ組織の形態の違い

は，γ’相の連結・成長方向と応力軸との問のなす角度の分布

やγ’相のアスペクト比で定量的に評価することができ，ラ

フト構造の形成の有無を判定できることがわかった。

　ラフト構造が観察されない最も低応力条件の47MPaで

のクリープ試験を24h及び1100hで中断し，γ’相のアスペ

クト比（▲）を測定して，クリープ破断材の結果（△）と併せ

て図25に示す。クリープ破断材は短時下側では10以上の大

きなアスペクト比を示し，試験時制の増加に伴い減少する。

Q

睾
一》r

8

6

4

2

0

4

2

0

4

2

0

4

2

0

Inconel　713C　　合金B
ia）1000℃，157MP・

tR＝26・6h

（b）　1000℃，98MPa

tR＝517・2h

（c）　1000℃，78MPa
@　　　　　　tR＝1，587・Oh

（d）　1000℃，47MPa

@　　　　　tR＝13，994・8h

0　　30　60　90120150180

　　　θ（degree）

図231000℃，応力157，98，78及び47MPaで破断した合金Bに

　　　ついて，γ相の連結・成長方向が応力軸となすみかけの角

　　　度，θの分布（各試験片について異なる20の視野を測定し

　　　た）

a）850℃一265MPa，　tR＝　326．9h

d）850℃一157MPa，　tR＝3，514．7h

　　　　　　　　　　　　　　写真3

　　StreSS

翼

　b）950℃一157MPa，　tR＝　317．9h　　　c）1000℃一157MP礼tR＝　　26．6h

　e）950℃一61MPa，　tR＝36，305．Oh　　　f）1000℃一47MP礼tR＝13，994．8h

850，950及び1000℃で破断した合金Bの走査電顕組織
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クリープデータシートの作成（IV）
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図25　1000℃一47MPaの試験条件で，24　h及びllOO　hで申旨し

　　　た合金Bの，時間の増加によるγ相のみかけのアスペク

　　　ト比の変化。1000℃，応力157，98，78及び47MPaで破断

　　　したデータも比較のために示す（△印）

しかし，低応力のクリープ試験を中断した試料はいずれも

小さな値を示しており，試験時問の長矯を問ズっずアスペク

ト比は3～4のほぼ’一定値である。したがって，1000℃の

低応力・長時間破断材でラフ1・構造が観察されないのは，

短時閲側で形成されたラフト構造が長時間のクリープ変形

中に壊れたのではなく，低応力下ではうフト構造が形成さ

れないためであることが明らかとなった。

　1000℃の主応力でのクリープ試験を24hで中断して測定

したθの相対頻度を図26に示す。！18MPaでのクリープ試

　　　　　　　　0　　30　60　90　120150180

　　　　　　　　　　　　θ（degree）

図26　1000℃，応力118，98，78及び47MPaの試験条件で，24　h

　　　で中断した合金Bについて，γ相の連結・成長方向力ご応力

　　　軸となすみかけの角度，θの分布（各試験片について異な

　　　る20の視野を測定した〉

験を中断した試料では応力軸に対して90度の方向にヅ相

が優先的に連結・成長：しているが，98MI）a以下の低応力で

のクリープ破断材では，γ’相の連結・成長方向と応力軸との

なす角度は広範囲に平均的に分布しており，両者の間に相

関は認められない。

　同一試料についてヅ相のアスペクト比を測定し，ほぼ同

じ時間でクリープ破断した試料の結果と併せて図27に示す。

最も高応力の157MPaでのクリープ破断材は！0以上のブくき

なアスペクト比を示すが，応力の低下に伴いアスペクト比

は減少し，100MPa以下でのクリープ中断材はいずれも5

以下の小さな値を示す。以土の結果から，1000℃において

ラフト構造を形成するためには，約100MPa以上の高応力

を負荷する必要があるものと結論した。

　低応力下でラフト構造を形成しないのは，ヅ相は・母相γ

相の口00｝を成長するが，供試合金は多結晶体であり，低

応力下では3つの異なる｛100｝面の中からγ’相が優先的に

成長する単一の｛100｝顧が決定されないためであると推察

した。また，多結品体のγ’相析出強化型Ni基耐梨1念金を
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釜　誤差棒：

　標準偏差

合金B　1000℃
時間クリープ破断特性を，鍛造材及び鋳造材について比較

検討するとともに，ヒート間差についても検討した。その

結果，鍛造材では800℃以上でクリープ破断強度にヒート間

差がみられた（図28）。これは，主としてCr及びMo濃度

の違いによってγ相／γ’相のミスマッチのヒート間差が

生じ，γ’相の形状が異なり（写真4），これがクリープ強度

に影響したためと考えられた。また，同一のヒート内でも

試験片問で合金成分がわずかに異なると，高温・低応力側

でクリープ破断強度のばらつきがみられた。これも，γ’相の

形状が異なるためと推察される（写真5）。鋳造材の場合

も，高温・低応力側でクリープ破断強度のキャスト間差が

みられたが（図29），γ’相の球状化が進行すると強度低下を

もたらした。

20　30 4050　　70　　100
　　　　応力（逝Pa）

200　300

図27　1000℃，応力118，98，78及び47MPaの試験条件で24　h中

　　　断材と，1000℃一157MPaでの破断材の，応力とγ相のみ

　　　かけのアスペムクト比との関係

1000℃の高温で長時間使用する場合，高応力短時問側と低

応力・長時間側ではγ’相の析出形態が大きく異なることを

十分に考慮して長時間のクリープ強度特性を的確に評価す

ることが重要であると結論した。

（2）Udimet500合金の微細組織変化と長時間クリープ破断

　特性
　本研究では，Udimet500合金について，微細組織変化と長

1000
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巴
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図28鍛造材のクリープ破断強度
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写真4　造：材のSEM観察組織

alヒートAの受け入れ材　b　ヒートAの破断材

　　　　　　　　　　　　　　900℃　69MPa　4050．7h

d　ヒートBの受け入れ材　e　ヒートBの破断材

　　　　　　　　　　　　　　900℃　47MPa　4414．Oh

，・ ｵ

　　　　　　　　　一
　　　　　　　　　負荷方向
。　ヒートAの破断材

　1000℃　29MPa　1097．1h

f　ヒートBの破断材

　1000℃　24MPa　622．7h
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写真5　ヒートBで長時間側破断材と短時間側破断材の微細組織

　　　　a：1000℃　24MPa　3301．5h　b：1000℃　24MPa

　　　622．7h
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　　図29鋳造材のクリープ破断強度

3．6　イオンスパッタリング法による新しい金属組織エ

　　　　ッチング手法

　一般に金属組織を現すには，薬晶を用いて化学的（浸漬

法）あるいは電気化学的（電解法）にエッチングを施す。

しかし化学エッチングは，材料の違いや使用履歴等の違い

によりエッチング感受性が異なり，適切な金属組織を得る

には熟練を必要とする。コーティング膜の作成をはじめ，

試料の研磨や表面洗浄等に広く用いられているイオンスパ

ッタリングは，材料の結晶構造や構成元素等の違いにより

スパッタリング率が異なるとされているため，この現象を

うまく利用すればエッチング効果が得られることが期待さ

れる。

　本研究では，化学エッチングに代わるエッチング法とし

て，イオンスパッタリング法を用い，複雑な金属組織を呈

する種々の金属材料についてエッチングを試み，化学エッ

チング組織と比較，検討した。

　イオンスパッタリングによるエッチングは，共同研究者

の東京理科大学で開発したペニング放電マイクロスパッタ

リング装置14）を用いて行った。図30に装置の基本電極構成

を示す。2枚の平板陰極（C1，C2）間に円筒状陽極（A）を置

き，その軸方向に磁場（B）を付加する。陰極の一方に小孔

A：円筒状陽極　　C1，C2：陰極板

H；小孔　　B：磁場　　S＝試料

図30　スパッタリング装置の基本電極二二

を設け，その背後に基板（試料S）を配置する。装置内を排

気した後，Arガスを導入し，陽極に正電位，陰極にアース

電位を与えると電極間に放電が生じ，生成されたAr正イ

オンが陰極面を衝撃してスパッタリングする。その過程で

小耳を通して試料がスパッタリングされることによりエッ

チングされる。

　供試材には，クリープデータシートとしてクリープ破断

試験を実施している多数の材料の中から，金属組織が異な

り，化学エッチングの条件が大きく異なるフェライト鋼の

1Cr－1Mo－0．25V鋼，オーステナイトステンレス鋼の

SUS316H鋼及びNi基超耐熱合金のIncone1713Cの3材

種のクリープ試験材を用いた。表4にこれらのクリープ試

験材のクリープ試験条件を示す。金属組織観察は光顕

（OM）及び走査電顕（SEM）を用いて行った。

　写真6及び写真7に3種類のクリープ試験材のスパッタ

リング法により得られた金属組織を化学エッチング組織と

ともに示す。スパッタリングはターゲット（陰極）にAuを

用い，陽極電圧1kV，放電電流10mA，時間5分の同一条

件で行った。また化学エッチングはそれぞれその材料につ

いて最適と思われる方法及び条件で行った。イオンスパッ

タリング法により，いずれの材料も析出物やクリープボイ

ドが明瞭に現れており，化学エッチングとそれほど遜色の

ない金属組織が得られた。1Cr－1Mo－0．25V鋼はベイナイ

ト組織で，析出物（炭化物）及び旧オーステナイト粒界に

生じたクリープボイドが，SUS316H鋼はオーステナイト

表4　供試材のクリープ試験条件

試　料 クリープ試験条件

1Cr－1Mo－0．25V鋼 550℃，！57MPa，　t＝48000h（t／tr＝0．9）

SUS316H一興 750℃，37MPa，　t＝32000h（t／tr＝0．9）

Incone　713C 850℃，22MPa，　t＝25000h（ruptured）
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写真7　イオンスパッタリング及び化学エッチングにより得

　　　　られた金属組織の走査電顕写真

斐鐵　、騰　垢　　　5μm

イオンスパッタリング

組織で，粒内の析出物，粒界のσ相及びその界面のクリー

プボイドが，そしてInconel　713Cはγ（軽いコントラスト）

とγ’（黒）の2相組織がよく現れている。

　イオンスパッタワングによりエッチング効果が得られる

のは，炭化物やσ相などの析出物の結晶構造や構成元素が

素地のそれと異なることにより，スパッタリング率が異な

るためと考えられる。写真4及び写真5の組織では，析出

物よりも母相のスパッタリング率が高いため，化学エッチ

ングの場合と同様，析出物が凸面を呈している。化学エッ

チング法では，材料の違いはもとより，同一材料であって

も使用履歴の違いによってエッチング感受性が異なり，最

適なエッチング方法や条件を選択する必要があるが，イオ

ンスパッタリング法では，金属組織の大きく異なる材料の

エッチングが同一のスパッタリング条件で可能であった。

　高温・長時間クリープによる主要な損傷であるクリープ

ボイドは，化学エッチングでは現出がむずかしく，エッチ

ングの濃淡によって現れ方が大きく異なってしまう場合が

ある。写真8は1Cr－1Mo－0．25V鋼及びSUS316H鋼のクリ

ープ試験材について，複数の実験者がクリープボイドの定

量的観察を目的に化学エッチングを行ったものの中から，
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写真8　化学エッチングの濃淡による金属組織への影響
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標準的なエッチング組織と思われるものと，エッチングが

かなり濃いと思われるものとを選んで示したものである。

1Cr－1Mo－0．25V鋼ではエッチングの程度の違いによりク

リープボイドの大きさや生成数が大きく違って見え，また

SUS316H鋼ではエッチングを濃くしたものでは析出物（σ

相）が脱落してしまい，クリープボイドとの区別がつかなく

なっている。それに対し，写真9はSUS316H鋼クリープ試

験材についてエッチング組織に及ぼすスパッタリング時間

の影響をみた結果であるが，スパッタリング時間を1分か

ら5分に変えても，クリープボイドの形状は変化せず，ス

パッタリングの時間が短くエッチングが淡い段階から明瞭

に現れている。

　以上より，クリープボイドの現出には，エッチング条件

等の違いによる影響の小さい本スパッタリング法が特に適

しているといえよう。今後，本手法の応用性拡大を目指し

て，各種材料への適用を積極的に試みていく。

b
bD

⊇

R

σH

σM

σL

う獺11分 3 5

　　　　破驕間」・9オR

図31　応力・破断時間曲線の模式図

た推定値は，実測とほぼ一致した。ここで，Tk＝T＋
273．15，Tは温度（℃），　tRは破断時間（h）である。

　折れ曲がり途中の中間の応力条件鮨に対応する，0．5Cr

－0．5Mo鋼の場合の結果を図32に示す。両応力条件とも，温

度と破断時間の問に直線関係が見られず，直線で外挿した

推定値は，実測値に比べ大きく長時間側に位置している。

　折れ曲がり後の低応力条件σしに対応する1．3Mn－0．5Mo

－0．5Ni鋼の場合の結果を図33に示す。　T－logtR関係におい

て直線により外挿した推定値は実測値とほぼ一致している。

　中間の応力条件碗の場合，過大または過小な推定値を示

した。これは，クリープ変形及び破壊のメカニズムが温度

によって変わるためと考えられる。特に，フェライト系耐

熱鋼の場合，金属組織変化に伴ってクリープ強度は低下し，

写真9　スパッタリング時間の違いによる金属組織への影響

3．7　1so－stress法に基づく長時間クリープ寿命予測

　Iso－stress法は，運転中のプラントから試験片をサンプ

リングして，クリープ破断試験を運転応力と同一の応力条

件で運転温度よりも高温で加速試験し，破断時間を運転温

度に外挿してプラントの余寿命を予測する手法で，試験が

簡便なためよく用いられている。

　本研究では，Iso－stress法に基づいて約千時間以内の短

時聞破断試験を行い，推定した寿命をクリープデータシー

トの長時間データと比較し，この手法の有効性，限界，問

題点などを微細組織変化に留意しつつ検討した。

　フェライト系耐熱鋼では，図31に示すように応力・破断

時間曲線に逆S字型の折れ曲がりがみられることがある。

そこで，Iso－stress試験の応力条件が，逆S字型応力・破断

時間曲線のどの部分に対応するかについても注目した。こ

こでは，折れ曲がり前の高応力条件をσH，折れ曲がり途中

の中間の応力条件をσM，折れ曲がり後の低応力条件をσし

とした。折れ曲がり前の高応力条件碗では，Larson－Miller

パラメータ法（LMP法）に基づく1／Tk－logtR関係で外挿し
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●
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（STBA　20），σM

　　　ノ
294MPa

●，▲；実測値

　⇒；推定値

▲
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図32：σM応力条件における0．5Cr－0．5Mo鋼の，短時間デー

　　　タ　（○，△）からの長時間寿命推定
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図33　σL応力条件における1．3MrO．5Ni，鋼の，短時闘デ

　　　一町（○，△）からの長時間恩命推定

図34　1Cr－0．5Mo鋼の時効材のIso－stress法による弁士推

　　　定

基底クリープ強度に収劔：するように変化していくことが報

告されている15）。そこで，破断時聞の温度依存性の変化を破

壊様式及び金属組織の観点から検討してみた。

　まず，折れ曲がり途申の中間の応力条件翰に鰐応ずる，

1Cr－0．5Mo鋼について，各クリープ破断試験片の破壊様式

を調べた。いずれの温度条件でも結晶粒は大きく変形して

おり，低温・長時閣でやや粒堺破壊が混合しているものの，

全て粒内破壊であった。次に，予め時効により，金属組織

を変化させた試験台についてクリープ試験を行って，破断

寿命に及ぼす時効の影響を検討した。時効粂件は650QCで24

時間である。その結果を図34に示す（○印〉。時効材につい

て3温度条件下で行ったIso－stress試験結果を直線で外

挿すると，ほぼ実測値と一致する。このことから，本鋼種

のT－logtR関係における折れ曲がりは金属組織変化と関連

しており，予め時効によって組織を安定化した材料を用い

てIso－stress試験を行えば，かなりの精度でびMの応力条件

における寿命が推定できることがわかった。

　次に，0．5Cr－0．5Mo鋼のIsrstress試験糸lll果に破壊様武

を調べた結果を添えて図35に示す。高温・短時聞の加速試

験では粒内破壊を呈し，低温・長時聞では粒界破壊である。

高温・短時問から低温・長時間への，T－10gtR関係の折禰li

がりに対応して粒内破壊から粒界破壊へ変化している。図

33には，065℃において24時聞【｛寺効を施し，その後所定の試

験温度に下げて応力157MI）aで試験を行った結果（△印〉

を同時に示した。時効材のT－10gtRl刻係も，受入れ材と嗣様
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　　様式の影響
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に折れ曲がり，両関係はほぼ平行になる。このことから，

0．5Cr－0．5Mo銅の場合，破断時間の温度依存性の変化に対

して破壊様式の変化が影響することが考えられる。さらに，

時効による金属組織の安定化を行っても曙Mの応力条件で

の寿命予測が難しい場合があることがわかった。

　逆S字の折れ曲がり後の低応力条件，すなわち金属組織

が安定化した状態であると考えられる条件では，Manso1｝一

Haferdパラメータ法（M｝1P法）に棊つくT－logtR関係か

ら外挿された推定値が実測値とよく一致した。折れ曲がり

途中の応力条件は，金属組織変化や破壊様式の変化する領

域に対応しており，これらの影響を受けて破断寿命の温度

依存性が大きく変化したためと考えられる。

　本研究で用いた実機長【；寺間使用材の場合，使用ゆに過剰

転位の1引復や微細析出物の粗大化が十分進行し，組織が熱

安定状態に近く，これ以上組織変化が進行しないと考えら

れるため，MH：P法に基づくT－logtR関係の外挿から良好

な推定値が得られたと考えられる。

　ただし，組織変化の点で1｝｝1題ない場合でも，lso－stress法

に温度の上限があること王6），そして破断時間の温度依存性

の変化に破壊様式の変化も関連することから，本方法を用

いる場合には注意が必要である。今後は，高温加速試験を

どの程度短時間まで短縮可能か等も含めて，Iso－stress法

の妥当性を検討していく。

4　今後の計画

　これまで細述したように，長時間クリープ強度特性の本

質を解明するには，微細組織変化に留意した変形破壊挙動

の解析を進めることが必要不可欠になっている。このため，

今後は，図36に示すように，従来からのクリープデータシ

ート出版に加えて，長時間試験した試験片を用いて微細組

織変化を系統的にまとめた金属組織写真集（仮称）の二二

や，試験データと微細組織データを基にクリープ変形破壊

挙動をどのように解析するか，また，三二予測や損傷評価

NRIM

クリープデータシート

ズ　ロリロロロロロロロロロロロロロコリ　ロけりりリコロへ

iN沢IM　金属組織　　i
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i　（評価解析手法）　　　i
L鱒．“．軽．．．脚7韓＿闘騨四闘騨四．．．7匿鯉・ノ

長時間クリープ

寿命予測技術

　の高度化

図36　クリープデータシート活動の将来像

とどのように結びつけるかなどの解析評価手法のガイドラ

インをNRIMガイド（仮称）として出版する方向でクリー

プデータシート作成研究を進展させていく予定である。ク

リープデータシート出版に関しても，従来は破断データが

主体であったが，今後は，クリープ変形データを寿命予測

や劣化診断等に活用できる形式で公表することを考えたい。

これまで蓄積してきたクリープ変形（ひずみ〉データは膨

大な量なので，記録紙の形で保存してきたデータの電子化

や，データ管理システムの構築も平行して進めていく必要

がある。金属組織写真集では，組織が時間，温度，応力に

よってどのように変化するのか，材畠料の損傷や劣化がどの

ように進行するのかを示すとともに，実機で長時間使用さ

れた材料の組織を観察してこの写真集と比較すれば劣化の

程度や余寿命を予測できる内容にしたいと思っている。現

在，304，316同等の300番台ステンレス鋼について，数年後

の出版を穏標に準備を進めている。以上を総合することに

よって，高精度な寿命予測が可能となり，耐熱材料の門門

性評価のための基盤が確立するもとの思われる。

　また，今後プラント温度の高温化にとってキーとなる材

料を取り上げ，長時間クリープデータの取得ならびに長時

聞強度評価を積極的に進め，社会約ニーズに応えていきた

い。

5　結　　言

　平成3年度から7年度までの5年間に実施したクリープ

データシート作成（IV）の研究成果について述べた。2．3節

で述べたように，本研究の目標である10万時聞データを掲

載したB版の出版は総数24材種に達し，当初の計画を半分

以上を遂行したことになる。クリープデータシート作成は，

昭和41年目開始され30年以上継続されているが，計爾に基

づき着実に試験を実施してきた。本研究は平成8年度より

第V期としてさらに継続されるが，第V期では従来のクリ

ープデータシート出版に加えて，金属組織写真集やクリー

プデータの解析評価法や寿命予測法のガイドラインを掲載

するNRIMガイドの出版に向けてさらに編広い活動が展

開されるものと期待できる。また，今後のプラント温度の

高温化にとってキーとなり，しかも，社会的ニーズの大き

い新材料をサンプリングして，長｝1寺町クリープデータを取

得する計画も進められることになっており，クリープデー

タシート作成プロジェクトは耐熱材料の信頼性確立のため

の基盤としてますます柔要な社会的責務を担っていくこと

になる。

　長時間クリープ挙動に関する研究面では，微細組織変化

の解析を踏まえた変形破壊挙動の評価がこの5年闇で一層

進んだ。特に，当研究所は長時間クリープ変形データ及び

長時間試験済み試験片の両方とも有するので，この分野で

は研究をリードしてきた。民間企業では，長時間クリープ

強度特性のメカニズムが解明されれば次の高強度材料開発
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につながるので，当研究所の研究の進展に大きな期待をよ

せている。今後も，これまで蓄積してきた膨大な量のデー

タの解析をさらに進め，指導的立場に立って長時間クリー

プ研究をリードし，信頼性確立に向けて社会に寄与してい

くことが強く望まれる。
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　　the　lso－stress　method，　Kanemaru，O，，　Shimizu，M．，　Ohba，

　　T．，Miyazaki，H，，　Abe，F．，　alld　Yagi，K，　Proc．211d∫apan

　　－China　Symposiuln　oll　High－Temperature　Strength，

　　（1995），　33．
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（クリープデータシート出版）

玉）No．8B（STBA　l2＞0．5MG（tube），平3，9．

2）No．38A（SCH　24）25Cp35Ni－0，4C（cast　tube　and　cast

　　block），玉1菰3．9．

3＞No．12B（STBA　25）5Cr－0．5Mo（tube），平4．3．

4）No．7B（STB　410）0．2C（tube），平4．3．

5）No．37A（SCH　l3）25Cr－！2Ni－0．4（casting），平4．9．

6）No．39A（NCF　750－B）Ni　base　15．5Cr－2．5Ti－0．7Aレ1Nb

　　－7Fe　（bar），∫F4．9．

7）No，22B　Fe　base　15Cr－26Nl－1．3Mo－2．1Tレ0．3V（disc），

　　平5．3．

8）No，34B　Ni　base　19Cr－！8Co－4M餅3Ti－3A1唱（casting

　　and　forghlgs），平5．3．

9）No．17B（SB　480）0，3C（plate），平6．1．

10）No20B（STBA　20）0．5Cr－0．5Mo（tube＞，平6．1．

11）No．13B（SUS　403－B）12Cr（bar），平6．3．

12）No．31B（ASTM　A356／A356M－9）ICr－1Mo－0．25V（cast－

　　in9），耳z6．3．

13）No．21B（SCMV　3　NT）1．25CrO．5Mo－Si（plate），平6．9．

／4）No，25B（Class　590　MPa）（pla亡e），平6．9．

／5）No．32A（SUS　304－HP＞ユ8Cr－8Ni

　　weld　metals　and　welded　joints，平

／6＞No．1B（STBA22＞1Cr－0．5Mo（tul

／7）No．42リラクセーションデータシー

　　一12M－Mo（plate），平成8．3．

ate）　base｝TketalS，

■1勾戎＝8．3．

S至S316－HP）18Cr

（資料集＞

1）材料強度データシート資料（NR玉M　Material　Strength

　　Data　Sheet　Technical　Document，　No．！0）『金属材料狡術

　　研究所クリープデータシート作成の試験計画と試験技術』，

　　平8．3．
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インテリジェント構造材料に関する研究

基盤研究

環境性能研究部

松岡三郎，竹内悦男，宮原健介，蛭川寿，長島伸夫

損傷機構研究部

池田雄二判，升田博之

表面界面制御研究部

知京豊裕

反応制御研究部

村松祐治

第2研究グループ

中曽根祐司寧2

第5研究グループ

新谷紀雄

平成3年度～平成7年度

1　緒　　言

　インテリジェント材料あるいはスマート材料とは，生体

が有する3つの基本機能，すなわち自ら感じるセンサー機

能，自ら考えるプロセッサ機能，自ら行動するアクチュエ

ータ機能を付与された材料と定義されている。最近，この

材料あるいは構造に関する研究が活発化している。例えば，

2つの雑誌“Joumal　of　Intelligent　Material　Systems　and

Structures”（1990年飼ヨニil）と“Smart　Materials　and　Struc．

tures”（1992年忌1：ll）が刊行されている。また，春秋の日本

機械学会講演会ではインテリジェント（知的）材料のオー

ガナイズドセッションがほぼ毎回組まれている、

　我国におけるインテリジェント材料の研究は，科技庁航

電審第13号答申1）（1989年11月25日〉を契機に，本格的に開

始された。この答申の中でインテリジェント材料と云う言

葉が初めて使われた。半導体，バイオ，金属，セラミック

スなどに関連する多くの材料技術分野において，インテリ

ジェント材料のあるべき姿が示されている。金属やセラミ

ックスに関係する構造材料の場合には，材料自身で損傷を

自己検鋤し，かつ自己修復・抑止する損傷制御の姿が示さ

れ，特に航空，宇宙，原子力などの先端分野における構造

物の信頼性確保にとって，不可欠な技術であると述べられ

ている。さらに，この答申では，インテリジェント材料の

実現のためには，原子・分子からメゾスコピック領域にお

ける研究が重要であると強調されている。

　一方，欧米においても航空・宇宙分野を対象にスマート

構造／材料の概念が提案され，研究が行われている2）3）4）。ス

マート材料もセンサ，プロセッサ，アクチュエータ機能を

有する。具体的には，形状記憶合金や圧電セラミックスな

どの機能材料の細線や薄膜を高分子複合材料などの表面に

貼り付けたり，内部に埋め込むことにより，損傷制御，形

状制御，振動制御などに関する研究が行われている。詰論

として加工温度が低い高分子複合材料が多く使用されてい

るが，この理由は埋め込まれる機能材料の特性が損なわれ

ないことによる。

　本研究報告は，平成3年度より7年度までの5年聞に渡

って実施したインテリジェント材料研究「インテリジェン

ト構造材料に関する研究」をまとめたものである。その内

容は2つに大別できる。一つ穏としては，構造材料のイン

テリジェント化の可能性の第一歩として，金属材料の疲労

損傷制御を調べた。2つ月としては，走査型トンネル顕微

鏡STMと原子間力顕微鏡AFMを導入し，ナノスコピッ

ク領域における計測技術を開発し，疲労損傷制御のような

複雑なメカニズムの解明に適用することを試みた。

寧1 ｻ在：退霧，蛇現在：東京理科大

2　金属材料の疲労損傷制御

　構造材料として多量に使用されている金属材料をインテ

リジェント化できると，航空・宇宙，原子力等の先端分野

を始め，あらゆる分野において，機械や構造物の信頼1生を

飛躍的に向上させることができる。ここでは，その第一歩

として，疲労損傷制御の可能性を，まず疲労き裂進展につ

いて述べ，次に疲労寿命に拡張した結果を述べる。

1　疲労き裂伝ぱ制御

1．1　基本的考え方

　閣1に金属材料をインテリジェント化するための一つの

考え方を示す。北川ら5）の疲労微小き裂に対する研究成果

に従うと，金属材料中には強度特性を低下させない微小空

洞（または欠陥）の存在が許される。そこで，強度特性は母
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図1　インテリジェント構造材料の損傷制御の概念の一例

地に持たせ，微小空洞内には破壊時に音波を発生する物質

などを埋め込み，き裂を検知できるようにする。また，相

変態を起こす物質を埋め込み，き裂先端で応力を緩和した

り，あるいは酸化膜などを制御する物質を埋込み，き裂先

端を皮膜で覆うことなどにより，き裂進展を抑止したり，

修復できるようにする。このようにすると，損傷の自己検

知機能および自己修復・抑止機能を金属材料に付与でき，

インテリジェント化の第一歩となる。

　図1に示した皮膜制御によるき裂進展抑止機能の実現性

については，疲労き裂進展の場合，図2のような結果があ

る6～8）。これらの結果は，図5（a）に示すPmax一定△K減

少試験法を採用し，き裂閉1二llを避けた条件下で求めた疲労

下限界値△K。f蜘に対して皮膜厚さの関係を示したもので

ある。皮膜厚さは△K。ff，th近傍の三一上でA£SやEPMA

を用いて求めてある。一方，理論的な疲労き裂下限界は，

き裂先端の新生彌からの一つの転位の射出限界として

△Keff，th／E篇（0．38～0．59）×！0－5（ml／2）　　（1）

で与えられる。ここで，Eはヤング率である。

　図2において，3％NaC1水溶液中で得た炭素鋼S45C

や高張力鋼SM50Bと｝｛T80の実験値は理論値と一致して

水分子吸着膜 ○

◇

口

Cr－Mo－V
SUS304
SUS403

1601091♂　1♂　166　18
　　　　　　　　皮膜厚さ（m）

図2　疲労下限界△K，f価／Eと皮膜厚さの関係

いる。この原悶は，3％NaCl水溶液中では炭素鋼や高張力

鋼のき裂先端には単原子層の水分子吸着膜が形成されると

予測されているが，このような薄い皮膜はき裂先端での転

位射出に影響を与えず，実験値と理論値は一致したものと

推定されている6）7）。しかし，同じ3％NaCI水溶液中にお

いても，ステンレス鋼では不山師膜が形成される。さらに，

大気中では酸化膜が形成され，この酸化膜は高温になるほ

ど厚くなる。皮膜は転位の動きに対して抑制効果を持つ9）10）

ことが知られているので，図2に示すように，皮膜が厚く

なり，き裂先端からの転位射出が困難になるほど，△K。ff，th／

£は上昇する。したがって，図1において，微小空洞内に皮

膜を制御できる物質を埋め込むことにより，疲労き裂進展

の抑止が可能になることがわかる。

　以下では，このような皮膜制御による高温疲労き裂進展

抑止機能に加え，相変態物質の応力緩和による常温疲労き

裂進展抑止について述べる。

1．2　試験方法

1．2．1　供試材

　表1と2に供試材の化学成分と熱処理条件を示す。表1

が示すように，高温疲労き裂進展を調べた供試材は，

A1203，　ZrO2，　Y203の酸化物粒子を分散させたFe－20Cr合

金，Pbの金属粒子を分散させたステンレス鋼，低合金鋼，

炭素鋼に加え，Zrの微量元素を添加したFe－27Cr－35Ni合

金である。これらの材料のうち，Fe－20Cr合金系は米圏イ

ンコ社に依頼し，微粉末を基にしたメカニカルアロイング

で製造した。表1に示していないが，常温疲労き裂進展を

調べた供試材は，Moを母材として，　ZrO2を1，3，10vol％

の割合で分散させたMo－ZrO2材料，　Y203を3vo1％の割合

で分散させたMo－Y203材料である。これらは粉末冶金法

で作成し，最終的にAr　l＝1：1において！500℃，100MPa，1時

聡のHIP処理を施した。
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表1　高温疲労進展特性を調べた金属材料の科学成分（wt％）

　　　　　　　　　　　（a）　Fe－20Cr合金

材　　料 C Si Mn P

Fe－20Cr－0．5Ai、0、 0．04 0．08 0，081 0．00

Fe－20Cr－L2ZrO2 0．04 0．06 o．07 0．00

Fe－20Cr－0．5Y、0、 0．03 0．06 0．06 0．00

Fe－20Cr－1．．1．Y，03 0．05 0．05 0．07 0．00

Fe－2GCr－0．5Y203十〇．3AI203 0．04 0．05 0．06 0．00

　　　　　　　　　SCuCoCr
　　　　　　　　O．006　　0．003　　0．006　　18，95

　　　　　　　　0．008　　0．003　　0．005　　19．28

　　　　　　　　0，006　　0，003　　0，006　　19，31

　　　　　　　　0．006　　0．003　　0．006　　18．94

　　　　　　　　0．006　　G．003　　〔｝．005　　19．玉2

（b＞ステンレス鋼，低合金鋼，炭素鋼

Al

O．28

0．18

0．10

0．13

0，16

　Zr　　Y　　　O

く0．01　く0．01　　0．36

　0．57　＜0．01　　0．51

く0．01　　　0．30　　0．67

〈0．01　　　0．77　　0，74

く0，01　　　0．55　　0．78

N

O．31

0．08

0．44

0．30

0．35

材　　料・ C Si Mn P S Cu Ni Cr Mo Al Pb

Fe－12CpO，2Pb

ee－18Cr－8Nレ0．2Pb

ee－0．35C－1Cr－0．2Mo－0．2Pb

ee－0，45GO．2Pb

0．12

O．05

O．38

O．43

0．35

O．36

O．19

O．18

0．75

O．79

O．79

O．69

0，028

O，033

O，019

O，025

0，015

O，023

O，O19

O，028

0．07

O．20

O．12

O．13

0．18

X．07

O．06

O．06

1，162

P8．35

P．07

O．12

0．05

O．16

O，150

q．010

＜．002

q．002

O，012

O，013

0．22

O．20

O．17

O．17

（c）Fe－27Cr－35N｛一〇．17Zr合金

材’　料 C Si Mn　　　P S Ni Cr Cu Al Zr

Fe－27Cr－35Ni－Zr

ee－21Cr－32Ni

0．10

O．08

L60
O．09

0．9玉　く0．005

O．85　　　一

0，002

q0，001

35．91

R1．29

27．61

Q0．49

　一

Z．37

　｝

O．45

0．17

@憎

表2　常温と高温疲労き裂進展を調べた金属材料の熱処理条件

　　　　　　　　　　　　（a）Fe－20Cr

粒子分散状態
材’　料 熱処理条件

粒子直：径 分散距離

Fe－20Cr－0，5Al，0、

ee－20CP1．2Zr2
ee－20Cr－0，5Y20、

ee－20Crほ．1Y203
ee－20Cr－0．5Y203十〇，3A1203

Ar中，

P330℃xlhr，炉冷 10～50nm 100～300nm

（b）ステンレス鋼，低合金鋼，炭素鋼

粒子分散状態

材料 熱処理条件

粒子蔽後 分散隔離

Cr－0．2Pb 975℃xO．5hr，油1冷

700℃xlhr，水冷

Cr－8Ni－0．2Pb 1050℃xO．5hr，水冷

35C－1Cr－0．2Mo－0．2Pb 855℃xO．5hr，油冷 1～5μm 10～50μm
600℃xlhr，水冷

45C－0，2Pb 845℃xO．5hr，水冷

600℃xlhr，水冷

（c）　Fe－27Cr－35Ni－0．17Zr合金とFe－2！Cr－32

材料 熱処理粂件

Fe－27Cp35Ni－Zr
ee－21Cr－32Ni

1250℃x24hr，水冷

P150℃xlhr，水冷

（d）Mo－ZrO2とMo－Y203材

材料 熱処理粂件
密度
i9／cげ）

粒子渡径
@（μm）

分散顕離
iμm）

ビッカース硬さ
@（｝玉V20）

Mo 焼結 10．22 一 一
171

Mo－1ZrO2 H2中，1000℃x2hr，炉冷 9．91 0．19 0．95 185

Mo－3ZrO、 Ar巾，160G℃xlhr，炉冷 9．84 0．24 0．79 226

厳。－10ZrO、 R王P 9．61 0．38 L23 306

Mo－3Y，O， Ar　l：1＝馨，1500℃xlhr，100MPa 一 0．51 L45 244
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　図3には，粒子分散材料の場合に，粒子の分散状態を透

過型電子顕微鏡TEM，走査型電子顕微鏡SEM，光学顕微

鏡で観察した結果の例を示す。表2中に，これらの観察結

果から得られる粒子直径と分散距離をまとめて示した。参

考のため，表2（d）のMo系については密度，結晶粒径，ビ

ッカース硬さも示した。

Fe－20Cr－0．5Y2031

（a）Fe－20Cr－0．5Y203合金のTEM写真

（b）Fe－12Cr－0．2Pbステンレス鋼の光学顕微鏡写真

1．2．2　疲労き裂進展試験

　高温疲労き裂進展試験に使用した試験片は，図4（a）に

示すコンパクトテンションタイプで，疲労き裂伝ぱ方向が

圧延方向と直角になるように採取し，機械加工で作成した。

Fe－Cr合金系とFe－27Cr－32Ni合金系では，板幅35mm，板

厚6mmである。ステンレス鋼，低合金鋼，炭素鋼の鋼系

では，板幅50mm，板厚10mmである。

　高温疲労き裂：進展試験は，ニクロム線加熱炉を設置した

容量10kNの油圧サーボ疲労試験機を用い，室温から550℃

の大気中において，繰返し速度50Hzのもとで行った。△K

減少試験は，き裂閉口を避けた疲労き裂伝ぱ特性を求める

ため，図5（a）に示すように，Pmaxを一定に保持したもと

で，Pminをき裂進展につれて上昇させる，Pmax一定△K

減少法11）（Pmax一定試験）を主として用いた。また，図5

（b）に示す通常のR一定△K減少法（R一定試験）も採用し

た。ここで，△Kは応力拡大係数幅，R＝Pmin／Pmaxは荷

重比または応力比，PminとPlnaxは最小と最大荷重であ

る。Pmax一定試験では，　R＝0．5から試験を開始し，最終

的に疲労き裂下限界値△Kthが求まるところではR＝0．9以

上となった。R一定試験では，　R＝0．1，0．5，0．7を基本とし

た。

　常温疲労き裂伝ぱ試験に用いた試験片は，図4（b）に示す

角柱型で，長手方向中央部に深さ1．51nm，先端半径0．15

mmのスリットを入れてある。

○

○
w

．25即

t

湊

（c）Mo－3ZrO、材料のSEM写真

図3　粒子分散材料の粒子分布状態

　Fe－20Cr合金系

　　　　鋼系
Fe－27Cr－32Ni合金
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（a）CT試験片（高温疲労き裂伝ぱ試験用）

（b）角柱型試験片（常温き裂伝ぱ試験用）

図4　試験片形状
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　常温疲労き裂進展試験には容量50kNの油圧サーボ試験

機を用いたが，容量は試験に必要な荷重に比べて大きすぎ

るので，特殊な治具12）を用いて最適荷重が得られるように

した。負荷形式は城野ら13）と岡じ両端國定曲げ方式を採用

した。試験は室温大気中でR謹0のもとで図5（c）と（d＞の2

種類の波形のもとで行った。0．5mm～lmmの疲労予き裂

を導入後，周波数f・20Hzにおいて』Kを減少させ，　JKth

を求めた。その後，f詑Hzにおいて、4Kを増加させ，破壊

に至るまで試験を行った。また，疲労とは別に静的荷重に

よる破壊靱性値K1。も求めた。

P

0

Pmo×

Pmin

G

1．3　実験結果

1．3．1　高温疲労き裂進展特性

　図6から8に，Pmax一定試験で得た，室温と550℃の大

気中におけるda／dNと応力拡大係数輻△Kの関係の代表

例を示す。ここで，高温試験におけるヤング率Eの低下を

考慮し，横軸は△K／Eを採用し，ヤング率は室温でE・206

GPa，550℃でE＝153GPaとした。また，　Pmax一定試験結

果ではき裂閉口が生じていないので，△Kはその有効成分

△K。ffと等しくなり，最終的に横軸は△K。∬／Eとなる。

　図6は，A1203，　ZrO2，　Y203酸化物を分散させたFe£r

合金の結果である。図（a）の室温の場合，全△K領域におい

て疲労き裂進展挙動は母材と酸化物粒子分散合金の間で差

はなく，また酸化物粒子分散合金の間でもその種類と混合

比に対する依存性は示さなかった。一方，図（b＞の550℃の

1♂

P

0

（a）Pmax一定△K減少試験法

（b）R一定△K減少試験法

G

iO5

⑤
量

量・♂

薯

iO7

iO8

Fe－20Cr

25。C，　火喪て桂I

Pmax齢cons芝ant

Pmax一定△K減少法

Q；母材
口；05A1203
（…）；1．2ZrO2

◇；0．5Y203
△；1．1Y203

▽；05Y203÷0．3A圭203

P PmGX
1σ4

1

Pmin

P

　　　　　　　　　N

（c）Pmin一定△K増加試験法

PmG×

Pmin

2　　　　3　　4　　5
△Keff／E　　（m　1！2　）

（a）室温大気中

　　　　　一5
6　78　x10

　165
憲

亘1♂

悪

　　107

108

Fe－20Cr

550℃，大気中

Pmax一定
　△K：減少法

R＝0．35～0．87

O；購求

ロ；05Ai203
㊥；1．2ZrO2

◇；05Y203
ム；LIY203
▽；05Y203＋0．3A1203

N

玉 2　　　　3　　4　　5
△Keff／巳（m！ノ2）

（b）550℃大気中

　　　　　・5
6　78　x10

（d）△P一定試験法

弊5　試験波形

図6　Pmax一一定△K減少試験で得られた

　　Fe－20Cr合金の疲労き裂進展曲線
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場合には，高△K領域の疲労き裂進展特性は室温と同様に

材料依存性がほとんど存在しなかったが，下限界値

△Kefr，th／Eは明確に材料に依存し，母材並びにA1203と

ZrO2粒子を単独で含む合金に比べ，　Y203粒子を単独で含

む合金並びにY203とA1203を混合して含む合金において

高くなった。

　図7は，Pb粒子を分散させたステンレス鋼SUS403（Fe

－12Cr）とSUS304（Fe－！8Cr－8Ni＞の結＝果である。図（a）の

室温の場舎，全△K領域において疲労き裂進展挙動は材種

並びに1）b分散の有無に関係なく一致した。図（b）の550℃

の場合，高△K領域ではda／dNは室温と同様に材料依存

性がほとんど存在しなかった。△Kef偽／EはPb分散の有

無に依存し，・母材に比べて，Pb粒子を分散させた材料にお

いて高くなった。

　図8は，Zr添加のFe27Cr－32Ni－0．17Zr合金の結果：で

ある。この場合，母材としてNCF800慧合金（Fe－21Cr－32

NDを採用した。図7のステンレス鋼と同じ結果が得られ，

室混では疲労き裂進展特性は材料に依存しなかったが，

550℃では下限界はZr添加によ｝）上昇した。

　図9から11に，それぞれの材料の疲労き裂下限界値の応

力比依存性を，log（△Kth／E）と10g（1－R）の関係で示す。図

6から8に示したようなPmax一定試験においては，き裂

の進展につれて応力比Rが上昇するので，図9から11では

下隈界値が得られた時のRを採用した。また，これらの図

にはRが0．1，0．5，0．7のR一定試験結果も示した。

　10g（△Kth／E）とlog（／－R）の関係では，き裂閉「：iの生じる

低応力比側では右上がりの直線となり，き裂閉口が生じな

くなる高応力即今では水平となる6）19。このき裂閉口を伴わ

ユ♂
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憲

三1♂
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　工07
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図7　Pmax一・定試験で得られたステンレス鋼の

　　　疲労進展曲線。0．2Pbの場合。
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図8　Pmax一定試験で得られたFe－27Cr－35Niの一〇，17Zr合

　　　金とFe－21Cr－32Ni合金の疲労き裂進展1一線
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　　　（ユーR）関係

ない場合に，材料自身の疲労き裂下限界値が得られたと考

えることができる。この考えに従うと，図gから11におい

て，Pmax一定試験結果は全て水平部に存在し，材’料自身

の疲労き裂下限界値が得られていることになる。この下限

界値。ごは，Y203等の酸化物粒子，　Pb金属粒子，　Zr添加元

素の影響が明確に現れる。

　図12には，Fe－20Cr合金のPmax一定試験につき，糧材

の下限界値（△Keff，th／£）｝燃eに対する各酸化物粒子分散材

の下限界値（△K。ff，th／E）の比を室温大気中と550℃大気中

に分けて示す。室温では，酸化物粒子の影響は存在しない

が，550℃ではY203粒子を含む合金において，疲労…ド隈界

は．ヒ昇しており，その上昇：量は母材に比べて1．4～1．6倍と

なった。

　図13には，Pmax一定試験で得たステンレス鋼，低合金

鋼，炭素鋼の母材とPb粒子分散材の下限界値△Keff，th／E

と試験温度の関係を示す。臼枠は斑材，縦線入りは0．2％Pb

粒子分散鋼の結果を示している。焼き戻しマルチンサイト

組織を有するステンレス鋼SUS403，低合金鍋SCM435，炭

素鋼S45Cでは400℃以上，オーステナイト組織を有するス

テンレス鋼SUS304では200℃以上の試験温度において，

△K。f糠壌はPb粒子分散柑のほうが栂材より大きくなっ

た。その増大：脳ま鋼種に依存せず約1．4倍となった。

　図14には，Fe－27Cr－32Ni－0．17Zr　4｝金の疲労…ド限界値

を，母材として採用したFe－21Cr－32Ni合金の結封志と比較

して示す。この綴み合わせにおいても，550℃．大気中の下限

界値はZr添加iによって約1．4倍大きくなった。
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図15　Mo－ZrO、とMo－Y、03の疲労き裂伝ぱ特性

30

1．3．2　常温疲労き裂進展特性

　図15に，R＝0のR一定△K減少法で得たMo，　Mo－
ZrO、，　Mo－Y203材の疲労き裂進展速度da／dNと応力拡大

係数範囲△Kの関係を示す。図16には，図15から疲労下限

界値△Kもhと疲労破壊靱性値lKlf。を求め，　ZrO2またはY203

の含有量に浮して示す。また，隠2には△Kthに達した後に

静的に荷重を増加させて求めた破壊靱性値KI。も示す。

　表2に示したように，母材とZrO、またはY203酸化物が

分散されている材料を比較すると，酸化物の含有量が多く

なるほど，結晶粒径は小さく，これに対応して硬さは大き

くなった。一方，△KthはMo，　Mo－1％ZrO2，　Mo－3％ZrO2

回目順序で高くなったが，Mo－10％ZrO2材では逆に低下し

た。M伽3ZrO2とMo－3Y203材の比較では，後者が著しく小

さくかつ母材よりも小さくなった。同様な傾向はKf。に対

しても得られた。また，KI。はMoとMo－Y203こ口求めた

が，Kfcに一致した。結果として，　Mo－3％ZrO2材において

疲労下隈界値と疲労破壊靭性値は母材よりともに約1．5倍

大きくなった。

1．4　検討

　材料中に酸化物粒子，金属粒子を分散させたり，微量元

素を添加することにより，疲労き裂下限界値が増加する場

合があることが判った。インテリジェント材料の観点から
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見ると，この下限界値の増加が疲労き裂進展を抑止する能

力となり，切欠きのような応力集中部に疲労き裂が発生し

たとしても，その進展は抑止されることになる。以下では，

高温と常温における疲労き裂進展抑止メカニズムを測々に

検討する。

1．4．1　高温疲労き裂進展抑止メカニズム

　高温疲労き裂進展挙動はヤング率の低下，クリープ損傷，

酸化に強く影響されることが知られているM）～16）。図6から

14に示したように，ヤング率の影響は△K。f♂Eを用いるこ

とですでに考慮してある。クリープ損傷は通常害になるが，

Y203やPb粒子分散あるいはZr添加により，△K。f£，th／Eは

むしろ高くなっている。従って，△K。f鋤／Eの増大は酸化の

影響を反映して生じていると考えられる。

　図2ですでに述べたように，き裂先端に形成される皮膜

が厚くなるほど，き裂先端からの転位の射出ができにくく

なるために，△K。ff，th／Eは増加する。図17には，図2の室温

から550℃までの通常の低合金鋼やステンレス鋼の結果に

加え，粒子分散材やZr添加材の疲労き裂下限界値と酸化

膜厚さの関係を拡大して承す。Y203粒子が分散されたFe－

2GCr合金，　Pb粒子が分散されたステンレス鋼，　Zrが微：量

添加されたFe－27Cr－32Ni合金において，高温疲労下限界

値は大きくなっている。このような挙動は疲労き裂先端の

酸化膜の状態と関係する。

　池田ら17）18）は，本研究のY、03分散合金と同様に，0．5

wt％のY203粒子が分散されたフェライト系酸化物粒子分

散強化合金MA956，ニッケル系酸化物粒子分散強化合金

MA758，　TMO－2，　MA6000，並びにY203粒子が分散され
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ていないステンレス鋼SUS310S，　SUS304を用い，それら

の表面にアルミナコーティングを施し，熱サイクルを加え

ることによってコーティング皮膜の剥離状態を調べた。そ

の結果，Y203粒子が分散されていないSUS310Sと
SUS304鋼のコーティング皮膜は激しく鋼離するが，　Y203

粒子が分散されている合金はいずれも剥離しないことを見

興した。さらに，オージェ電子分光分析により，SUS310S

とSUS304鋼では母地とコーティング皮膜界面に硫：黄が偏

析していたが，Y203粒子分散合金では硫黄の偏析は見られ

なかったことを明らかにし，Y203粒子分散合金で剥離が起

こらなかった理由として，Y203粒子が硫黄をトラップする

ためであるとした。

　本研究において，疲労き裂先端に形成された酸化膜を上

述のアルミナ皮膜と見なすならば，図17において乳A1203，

ZrO2，　Y203の酸化物粒子が分散されたFe－20Cr合金の

55G℃大気中の結果のうち，　Y203粒子分散合金の△K。ff，th／

Eのみが上昇する原因は次のように考えられる。図18（a）に

は，550℃のような高温大気中において，Fe－20Cr合金の母

材あるいは他の一般的な耐熱材料の疲労き裂先端に形成さ

れる酸化膜の状態を模式的に示す。高温で厚くなった酸化

膜は疲労き階下隈界以上になると破壊するが，上述の池田

らの結果から推測すると，その酸化膜の破壊は電離により

起こっていると考えられる。一方，粒径30nm程度のY203

粒子が分散されると，Y203粒子が硫黄をトラップして剥離

を防止したり，Y203粒子で酸化膜の性質を向上させること

が期待できるようになる。その結果，園8（b）に示すよう

に，Y203粒子分散合金では酸化膜が強化され，き裂先端か

らの転位野尻が抑えられ，疲労き管下限界値は母材あるい

は一般的な耐熱材料に比べて上昇したと推測される。最近，

池田らはAI203やZrO2粒子には硫黄をトラップする能力

がないことを報告している19＞。これに対応し，図17のA1203

とZrO2粒子分散合金の疲労き裂下角界値は上昇していな

い。

　Pb粒子分散鋼の場合には，　Pb粒子にY203粒子のよう

な硫黄をトラップする能力はない。しかし，図18（c）に示す

ように，き裂先端で酸化膜が剥離などで破壊しても，高温

で融けた鉛が破壊した部分を覆い，き裂先端からの転位射

出が抑えられることにより，△K。f願／Eは上昇すると考え

られる。確かに，図13に示すように，SUS403コ口ンレス

鋼，SCM435低合金鋼，　S45C炭素鋼では，鉛の融点327℃以

上の400と550℃の試験温度において，△Keff，th／£は上昇し

ている。一方，SUS304ステンレス鋼では，200℃以上で，

△Keff，th／Eは上昇している。　SUS403，　SCM435，S45C鋼に

比べ，SUS304鋼は低い熱伝導率を持つ20）ため，試験温変が

200℃であるにも拘わらず，き裂先端では塑性変形による温

度上昇が起こり，鉛の融点以上の温度になっていたと推定

される。著者らが，SUS304鋼を用い，室温大気中において

繰返し速度30Hzのもとで回転曲げ疲労試験を行い，直径
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図18　高温疲労き裂伝ぱの抑止メカニズムの摸式図。左欄は

　　　き裂の場合，右欄は切欠の場合

8mmの平滑試験片表面での温度丁を調べた結果，疲労

限（280MPa）以上の応力σにおいて，温度Tは荷重繰返し

数Nの増加とともに著しく上昇した2D。しかし，岡様の試

験粂件において，SUS403鋼の場合には温度上昇はほとん

ど起こらなかった。例としては，SUS304鋼においてσ讐310

MPa，　N・2×104回での温度上昇は約200℃であった。

　Zr添加のFe－27Cr－35Ni合金の場合，　Zrは粒子でなく，

固溶体として材料中に存在する。Zr添加はクリープや高温

疲労特性の向上に有効であり，その機構として次の点が挙

げられている22）～25）。（1）ZrCの粒成長抑制効果による皮膜

破壊防止説。（2）ZrO2による皮膜の熱応力低減説。（3）ZrO2

棒状酸化物による酸化皮膜と母材の機械的園着説。（4）Zr

の混入による皮膜の塑性変形能の向上説。（5）ZrCの粒内

均一分散による亜粒界の形成やM23C6の析出の抑制効果

説。これらの5つの機構はすべて酸化膜の強化に関係して

いることから，Zr添加による△K。ff，t誌昇モデルは図18（d＞

のようなものが考えられ，る。

　以上の結果から，Y203粒子・の山窟には有害な硫黄のトラ

ップでき裂先端の酸化膜が強化され，Pb粒子の場合には溶

融している鉛で酸化膜が修復され，Zr添加の場含にはZr

酸化物あるいはZr炭化物で酸化膜が強化されることによ

り，高温疲労き裂進展を抑止する機能を発揮することがわ

かった。従って，切欠き部などで母地の疲労き裂下限界値

を越え，き裂が発生したとしても，Y203粒子やPb粒子が

分散されたり，Zrが添加されていると，その後のき裂進展

は止まることが期待できる。すなわち，図1狂14において母

材とY203やPb粒子分散材あるいはZr添加材の△Kef鋤／

Eの差が高温疲労き裂抑止能力になると考えられる。

1．4．2　常温疲労き裂進展抑止メカニズム

　上述の高温の場合のみならず，常温においてもMo中に

ZrO2粒子を分散させることにより，図15と16に示したよう

に疲労き裂進展特性は向上した。

　図19に，Mo，　Mo－3ZrO2とMo－3Y203の最終破断部近傍

の破爾をSEMで観察した結果を示す。　MoとMo－3Y、03

では粒界割れが主流となっているが，Mo－3ZrO2では海内

割れが相当量存在している。破面上の丸い部分はZrO2粒子

であると考えられる。ここでは雀略したが，Mo－1ZrO2の破

面はMoとMo－3ZrO2の結果の中間的様相となり，Mo－10

ZrO2はMo－3Y203と同様に粒界割れ破面となっていた。

　図20には，図19の破婚様相から推測した疲労き裂の出展

経路のモデルを示す。粉体から作成した材料では粒界の清

浄度が悪いため，図20（a）に示す通り，疲労き裂は粒界に沿

って伝ぱし，粒界割れが支配的となる。しかし，ZrO、粒子

を分散させると，Mo中で高温相が保持されているZrO2粒

子は変形により相変態を起こし，体積膨張する26）。これによ

り，き裂先端で応力緩和が起こり，き裂進展は抑制される。

その結果，図20（b＞のモデル図に示すように，粒界に沿って

伝ぱしていたき裂の経：路は粒内に変わる。このように，

ZrO2粒子の相変態による応力緩和とき裂伝ぱ経路の変更

が相まって，園15と16に示すように，疲労き裂下隈界値

△Kthと疲労破壊靭性値Kξ。はZrO2量の増加につれて大き

くなると考えられる。しかし，ZrO2粒子が多くなりすぎる

と，粒界の強度が低下し，Mo護OZrO2のように△KthとKf。

は低下する。したがって，本実験の範囲内ではMo－3ZrO、

において△KthとKf、は最も高くなったと考えられる。ま

た，Mo－3Y203においては，　Y203粒子が相変態せず，粒界

の強度低下のみに関与するため，Mo母材よりも△Kthと

K£cは低下している。
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（a）Mo

き裂
1∠’
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●
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●

●　●
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σ

●
●

（b）Mo－3％ZrO2

o
■

ZrO2

き裂

図20MoとMo－3ZrO2材における試験片縦断面における

　　　疲労き裂伝ぱ経路
（b）Mo－3％ZrO2

　　　　　　　　　（c）Mo－3％Y203

図19Mo，　Mo－3％ZrO2，　Mo－3％Y203材における最終疲労

　　直面付近のSEM像

　以上の検討より，ZrO2粒子のような相変態する物質を分

散させると，常温疲労き裂伝ぱを抑止する機能を材料に付

与できる道があると考えられ，今後はZrO2の最適分布の検

討や他の相変態物質による研究を行うことが重要であると

考える。

1．5　まとめ

　金属材料のインテリジェント化の第一歩として，疲労損

傷制御を調べた。その結果，Y203粒子やPb粒子を分散さ

せたり，Zrを微量添加させることにより，疲労き裂先端の

酸化膜を強化したり，修復することにより，高温疲労き裂

進展抑止機能を実現できることが明らかになった。さらに，

ZrO2粒子の相変態を利用し，疲労き裂先端で応力緩和を起

こすことにより，常温疲労き裂進展抑止能力の存在するこ

とがわかった。

2　疲労寿命

2．1　はじめに

　前節で，Y、03やPbを分散させたり，　Zrを添加すると，

高温大気中において疲労下限界値が上昇することから，高

温疲労き裂進展を抑止できることが明らかになった。この

ことは，例えば切欠き底の母材部で高温疲労き裂が発生し

たとしても，Y、03やPb粒子分散材あるいはZr添加材で

は，その後のき裂進展は停止することになる。ここでは，

Y203とPb粒子分散材につき，高温．大気申において切欠き

試験片を用いた疲労寿命試験を行う。その結果から，前節

で取り扱った長いき裂に対する高温疲労き裂抑止機能の考

えが，切欠き底から発生した短いき裂に適応できることを

示す。

2．2　試験方法

　供試材は，表1のY、03粒子分散のFe－20Cr合金並びに

Pb粒子分散の2種類のステンレス鋼SUS403（Fe－12Cr）と

SUS304（Fe－18Cr－8Ni）である。
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　試験片は図4（a）のCTタイプの切欠き試験片である。

板幅Wと板厚BはY203粒子分散材では35と6mm，　Pb

粒子分散材では50と10mmである。切欠きはa／W＝0．3ま

で鋸歯を用いて導入し，その先端半径は約0．！mmである。

ここで，aはき裂長さである。

　試験環境は主に550℃大気中としたが，Pb粒子分散材で

は，前節でも述べたようにPbの融点327℃以下の試験温度

においても疲労き二心ば抑止効果が期待されるため，200℃

大気中を追加した。繰返し速度は50Hzである。

　疲労寿命試験は図5（e）に示す荷重幅一定試験（△P一定

試験〉を用いて行った。応力比Rは疲労特有のき裂閉口を

避けるためにR＞0．6で行った。また，疲労限を決定する際

には，R＞0．6のもとで，最小荷重Pmlnを一定にし，△Pを

連続的に増加させる，図5（c）のPmin一定△K増加試験を

採用した。この場合，試験は荊節の図12から14に示した疲

労下隈界値△K。f鵬の90％の△K＊値から隔始し，△鐙を5×

106測の荷重繰返し毎に10％つつ増加させて行った。ここ

で，△K＊は切欠きをき裂と兄なして求めた応力拡大係数範

囲である。

　試験後，X線分析装置付き走査形電子顕微鏡（分析

S£M）を用いて，切欠き近傍の破面の観察と分析を行った。

2．　3　 試三図結果

2．3．1　S－N特性

　図21と22に，図4（a＞の鋭い切欠きを有するCT試験片を

用い，550と200℃大気中で得られたS－N特性を示す。ここ

で，縦軸は切欠きをき裂と晃なして求めた見かけの応力拡

大係数範囲△鐙をヤング率Eで基準化してある。横軸の破

断繰返し数Nfとして，図5（d＞に示す△P一定試験法の場

合（○と⑭〉，切欠き底からき裂が1mm進展した時点の繰

（
舞

8
＊＼

Fe－18Cr－8Ni
大気中，550℃，50Hz　△P一定試験

○ 母材

O

⑭02pb分散材

　　0，2pb分散材

○　　　　黙

母材
働

韮

Pmin一定試験
併

　1σ5
　　　重04　　1〔戸　　　1〔沖　　　玉07
　　　　　　　　　破断繰返し数，Nf
　　　　　　　　　　（c）　SUS304針三

図21550℃大気1＝｝1のPb粒子分散材で得られたS－N特性
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ρ
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図22200℃大気中のPb粒子分散材で得られたS－N特性
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返し数を用い，微小き裂の進展過程が多く含まれるように

した。水平の太い一点鎖線は，図5（d＞に示すPmin一定

△K増加試験法においてき裂が伝ぱしだした時の△K∀E

で，疲労隈に対応するものである。以下，図21と22のS－N

特性を疲労限と有限寿命域に分けて述べる。

2．3．1．1　疲労限
　図21の550℃の場合，Y203粒子を分散したFe－20Cr合

金，Pb粒子を分散したSUS403〈Fe－12Cr）とSUS304（Fe

－18Cr－8Ni＞のステンレス鋼の疲労限に関しては同じ傾向

が得られた。即ち，Pmin一定△K増加試験で求めた一点鎖

線はY203またはPb粒子分散材のほうが母材に比べて大

きくなった。このPmin一定△K増加試験結果を基に△P

一定試験結果（○と㈱）について述べると，母材（○）の結果

は母材の疲労隈に対応する一点鎖線以下では破断しなかっ

たが，それ以上では破断した。一方，粒子分散材の結果（㈱〉

は母材の疲労限に対応する一点鎖線以上でも破断せず，粒

子分散材のそれを越えてはじめて破断した。従って，鋭い

切欠きを有する試験片の場合，Pmin一定△K増加試験で

求まる一点鎖線は通常の△P一定試験で求まる疲労限とほ

ぼ一致すると考えられる。また，その疲労限はY203または

Pb粒子を分散することにより上昇することがわかる。

　図22の200℃の場合，Pb粒子を分散したSUS403と

SUS304のステンレス鋼で実験が行われている。　SUS304鋼

では，550℃の場合と同様に一点鎖線の疲労限はPb粒子分

散材のほうが母材に比べて大きくなった。一方，SUS403鋼

においては，Fe－18Cr－8Niほど多くの試験を行わず，　Pmin

一定△K増加試験のみ行った。SUS403鋼の結果も，

SUS304鋼の結果と合わせて図22に示したが，矢印付きの

二点鎖線で示すように，Pb粒子分散による疲労限の上昇は

見られなかった。従って，Pbの融点327℃以下の200℃にお

けるステンレス鋼の疲労限△Kw＊／Eの挙動は前節の疲労

下限界億△Keff，宅h／Eの挙動と同じになり，熱伝導率が低い

SUS304鋼のみにおいて，　Pb粒子による疲労限の上昇が見

られた。

　図23には，200と550℃で得られた疲労限△Kw＊／Eを疲

労下限界値△K。ff，th／Eに対して示す。両者の間には，試験

温度，材料，粒子分散の有無に関係なく，
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／Y，0，とPb粒子分散材
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　圏Fe－12Cr－0．2Pb

　　Fe－18Cr－8Ni－0．2P

　鯉lFe－20Cr－1．1Y203

大気中，200℃

ΨFe－18Cr－8Ni－0．2Pb

なる関係が成立した。このように，△Kw∀Eが△K。ff，th／E

より30％高い原因はき裂と曲率半径0．1mmの切欠きの違

いによる。また，式（Dの直線上で，白抜き印の母材の結果

に比べ，黒抜き印のY203またはPb粒子分散材の結果が

△Klw∀Eと△Keff，th／Eともに高いのは，　Y203またはPb粒

子の高温疲労き裂抑止による。

2．3．1．2　有限寿命特性

　図21と22のS－N三線傾斜部の有限寿命域においても，

0 1　　　　2　　　　3

　　△K：。f，．，h／£（m1〆2）

図23　△KwヲEと△K：，ff，£h／Eの関係

4 x10－5

Y20，粒子分散材やPb粒子分散材のほうがそれぞれの母

材に比べてわずかではあるが長寿命となった。これを明確

にするために，有限寿命域における疲労き裂伝ぱ挙動の例

を図24に示す。

　図24には，Fe－20Cr合金の場合につき，550℃大気中にお

ける切欠き底からのき裂伝ぱ挙動を，縦軸にき裂長さaを

取り，横軸の右側に荷重繰返し数N，左側にき裂伝ぱ速度

da／dNを取って，△KツE＝4x10皿5　m1／2近傍の場合を代表

して示す。aとNの関係では，母材とY203粒子分散材とも

にaはNの増加に伴って単調に増加した。しかし，同一の

aでは，Nは鉛粒子分散材のほうが・母材に比べて大きくな

った。一方，aとda／dNの関係では，　da／dNはaの増加と

ともに高くなり，a＝0，5mm付近から点線に一致する傾向

となった。この点線は前節の図6の長いき裂に対するda／

dNで，△KツE＝4×！0－5m112付近では母材と粒子分散材で

差はなかった。しかし，a・0．5mm未満の短いき裂の領域に

おいては，da／dNは全ての材料で母材より粒子分散材で遅

くなった。従って，短いき裂の発生・伝ぱ挙動が重要とな

る切欠き底から0．5mm程度までの領域では，　Y203粒子を

分散することにより，da／dNは遅くなり，その結果として

図24の右側あるいは図21（a）に示すように有限寿命域で

Y203粒子分散材のほうが長寿命になっていると考えられ

る。岡様な結果はPb粒子分散のSUS403とSUS304鋼にお

いても得られた。

2．3．2　破面様相

　高温疲労試験後に，Fe－20Cr合金とSUS403鋼は液体窒

素中でぜい性破壊し，SUS304鋼では室温で疲労破壊し，切

欠き底近傍の破面を分析SEMで観察した。図25は，図
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図24Fe－20Cr合金における切欠き底近傍の高温疲労微小き裂進展挙動

21（b）の＊印を付けた結果に対応する破面，すなわち

SUS403鋼のPb粒子分散材の550℃試験において，その分

散材の疲労限直下で5×106回の繰返し荷重に耐えた試験

片の破獄のSEM写真である。切欠き底に100～200μmの

半楕円状の停止き裂が複数観察された。一方，Pb粒子分散

のSUS304鋼ならびにY203粒子分散のFe－20Cr合金にお

いては，このような停止き裂は観察されなかった。

　停止き裂が観察されたPb粒子分散のSUS403鋼におい

ては，前節の図18（c）のような融けたPbによるき裂抑止が

考えられるので，半楕円の停止き裂面上でPbのX線分析

を行った。しかし，Pb含有量が0．2wt％と少なすぎるた

め，破面上でPbを検出することは不可能であった。

2．4　検討

　金属材料にY203あるいはPb粒子を分散させることに

より，前節の長いき裂に対する高温疲労下限界値が上昇し

たと同様に，微小き裂の発生・伝ぱが重要となる切欠き試

験片の高温大気中におけるS－N特性もY、03あるいはPb

粒子分散により向上した。以下では，このような微小き裂

の発生・伝ぱを抑止するメカニズムを，特に疲労限近傍に

注目して検討する。

　図25に示したように，Pb粒子分散のSUS403鋼の550℃

試験においては100～200μlnの複数の停止き裂が切欠き底

に形成されていた。この場合，前節の図18（c）の長いき裂の

停止モデルを拡張し，図18（e）の短いき裂の停止モデルが考

えられる。切欠き底の母材部に発生したき裂がPb粒子に

出会うと，融けたPbが酸化膜を修復するため，き裂進展は

止まり，その結果として図21か日23で見られた疲労限の上

昇が起こる。

　　Fe－12Cr
大気中，550℃，50Hz

馨

図2555G℃大気中のFe－12Cr－0．2Pb材における切欠き底近傍

　　のSEM写真

図26超高真空STM／SEM複合装置によるMo単結晶ぜい性

　　破面とSTM深針のSEM像
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　一方，Pb粒子分散のSUS304鋼とY203粒子分散のFe－

20Cr合金においては切欠き底に停止き裂を観察すること

ができなかった。これに対しては二つの原因が考えられる。

一つは，試験片をぜい性破壊または疲労破壊したとき，微

小な停止き裂面とは異なる面で破壊が生じた場合である。

この場合は，図26で説明したように長いき裂と同じく切欠

き底から発生した微小き裂先端の酸化膜がPbあるいは

Y203粒子により強化され，疲労限が上昇したと考えられ

る。もう一つは，切欠き底に停止き裂が存在しなかった場

合である。この場合は，切欠き底近傍の酸化膜がPbあるい

はY203粒子で強化されたと考えられ，図18においてき裂

を切欠き底に竃き換えることにより，モデル図を作ること

ができる。以上の二つのモデルのどちらに従うとしても，

切欠き底あるいは微小き裂先端の酸化膜の強化は疲労限の

上昇に寄与するばかりでなく，図24に示したように切欠き

底から約0．5mmまでの微・」・き裂の伝ぱの滅速をもたらす。

　上述の検討は鋭い切欠きを持つ試験片の場合であるが，

実用的観点からは，鈍い切欠き試験片や平滑試験片による

実験が重要となる。金沢ら27）28＞は，ステンレス鋼SUS403と

SUS304，低合金鋼SCM435とSCMV2，炭素鋼S45Cの平
滑試験片を用い，室温から600℃における疲労寿命試験を行

っている。ステンレス鋼より低合金鋼や炭素鋼のS－N特

性において顕著となるが，105～107圏での疲労強度は引張

り強さや繰返し降伏応力で基準化すると，300～400℃の試

験温度で叢立となり，この原霞として，試験痔表面におけ

るき裂発生と初期き裂伝ぱを酸化膜が抑制することによる

と指摘している。このことは，平滑試験片においてもPbや

Y203粒子を分散させ，酸化膜を強化することにより，高温

微小き裂の抑止機能が義手軍でき，S－N特性をさらに改善で

きる一可能性を示唆している。今後，PbやY、03粒1子が分散

されている金属材料につき，平滑試験片や鈍い切欠き試験

片を溺いた検討を進めていくことが重要である。

2．5　まとめ

　Y203粒子分散のFe－20Cr合金とPb粒子分散のステン

レス調SUS403（Fe－12Cr＞とSUS304（Fe－18Cr－8Ni）を用

い，高温大気中において切欠き試験片の疲労寿命試験を行

った。その結果，高温疲労き裂進展特性に加え，高温S－N

特性も向上し，高温疲労損傷制御の可能性が大きくなった。

また，強弱観察の結果，Pb粒子分散のSUS403鋼では疲ジナ

限直下で切欠き底に100～200μmの複数の停止き裂が形成

されていることから，酸化膜がPbあるいはY203粒子で強

化されることにより，高温における疲労微小き裂進展に対

しても抑止機能が存在することが明らかになった。

3　ナノ計測技術の開発

　疲労を始めとする材料損傷を解明し，かつ制御するため

には，既存の計測技術を駆使することに加え，新しい計測

技術を開発する必要がある。前章の疲労損傷総髭において

は，硫黄をi・ラップし，酸化膜を強化するY203粒子の直径

は約30nmであり，また強化された酸化膜の厚さは1μm以

下であった。したがって，Y203粒子の硫黄トラップ状態を

明らかにするためには，原子レベルの分解能を有する観察

技術，厚さ1μm以下の酸化膜が転位射出に与える影響を調

べるためには，nmとnNレベルで酸化膜の弾性常数や降

伏応力の力学特性あるいは酸化膜厚さを測定できる試験技

術が必要となる。この章では，これらの目的を達成するた

め，STMとAFMを基に開発したナノフラクトグラフィ，

ナノインデンテーション並びに皮膜厚さ測定について述べ

る。

1　ナノフラクトグラフィ

1．1　はじめに

　SEMを用い，材料表面や破面を観察し，損傷・破壊の種

類や過程を推定することをフラクトグラフィ（破壊解析）

と云う。最近では，STMやAFMを用い，原子レベルを含

めたnmレベルでフラクトグラフィが展開されている。29）㎜

3η。ここでは，室温と液体窒素温度のシャルピー試験で得た

Mo単結晶のぜい性癖面をSTMとAFMで観察した結果

を示す。また，STMとAFM像をフラクタル幾何学と結

びつけて解析し，誌面情報とシャルピー衝撃値の関係につ

いて検討する。STMとAFMにより，　Cr多結晶，　SS41

鋼，SNCM439鋼のシャルピー破面の観察30）一34），さらには

1％NaCl　71く溶液中におけるSNCN439鋼等の腐食過程の

その場観察35）も実施されているが，ここでは割愛する。

1．2　実験方法

　供試材はMo単結晶である。シャルピー試験片は長さ55

mm，輻7．5mm，厚さ10mm，　Uノッチ深さ2mmのものを

用いた。試験痔の長手方向がMo単結晶の〈001＞方向と一

致している。シャルピー試験については，20℃の水と一196℃

の液体窒素中に試験片を約20分浸した後，速やかに試験片

を取り出し，試験機に取り付け，試験した。

　破面観察は約10一三GTorrの超高真空下でSTMとSEM

を複合化した装置を用いて行った。図26に示すように，こ

の装置では試料と探針の問にトンネル電流が流れている状

態でS£M観察できる。そこで，SEMはSTMで観察した

い位置を決め，STMはSEMでは不可能であった高倍率

での観察を行う。STMより低倍率の観察は光学顕微鏡

（1000倍）付きのAFM，さらに低倍率の観察はSTMと組

み合わせたものとは別のSEMを用いて行った。　STMと

組み合わせたSEMでは，　STM探針のため，電子線が試料

表画に対して30．傾いており，形状観察には適さない。

1．3　破面様相とフラクタル特性

　表3にMo単結晶のシャルピー衝撃値を示す。20と一

196℃でシャルピー衝撃値は，20℃の方が多少大きかった

が，大差なかった。これは，薬毒観察でわかるように，Mo

単結晶が両温度でへき開破壊したことによる。

　図27から3Gに破面観察結果の一例を示す。　SEMでは倍
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表3　Mo単結晶のシャルピー衝撃値

試験温度
@（℃）

シャルピー衝撃値
@　（J／cゴ）

20 8．54

W．12

一196 8．07

V．01

（a）

霧霧馨難・

ヅ君顔郷：野
　　　　　　　　　　　　　．31㌔叱1

「‘ A

（b）

図27Mo単結晶シャルピー衝撃破面のSEM像。衝撃値は
　　20℃で8．3－1960Cで7．5J／cm2である。（a）20℃（b）一196℃。

、もそ

（a）

：獅「「

鍵

（b）

．鍵

図28Mo単結晶シャルピー衝撃破面の走査範囲1000nmの

　　AFM像。（a）20℃（b）一196℃。

率で100から1万倍，AFMでは走査範囲で500から20000

nm，　STMでは50から1000nmに渡って観察している。20と

一196℃の一連の破面様相を見ると，それぞれの図の間で倍

率は10倍ずつ小さくなっているが，すべての図にき裂先端

からのらせん転位射出により形成されるクリペイジステッ

プが存在し，互いに良く似ている。このことは，Mo単結晶

のぜい性臆面はフラクタル特性すなわち自己相似性を有し

ていることを意味する。しかし，図30より一桁小さい倍率

では，走査範囲が10nmとなり，Mo原子が観察できるよう

になる。しかし，金属では電子雲が局在化していない等の

理由で原子像は得られなかったが，当然この走査範囲では
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魯1

　（a）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（b）

図29Mo単結晶シャルピー衝撃破面の走査範囲1000nmのSTM像。

　　　（a）20℃　（b）一196℃。

　

　　髪

撚
1戴醸

．ギ鍵
1評㌧詳
　　圏轟鱒

　　鳶・・’滞
・で　　　触・
導

総
　　夢

鮮

蕪・9

噸〒

筆耀

幾’1．

li．

・㌧ ~
’巳 ?
　撃

鑑．．1黎

（a） （b）

図30Mo単結晶シャルピー衝撃破面の走査範囲1000nmのSTM像。

　　　（a）20℃　（b）一196℃。

新たなステップは観察されなかった。したがって，図30で

形成されているステップ間隔がへき開破壊の最小寸法とな

り，20℃では約50nm，一196℃では約10nmとなった。この

ような最小寸法の差は，両温度におけるへき開き裂先端か

らのらせん転位の射出条件の差が反映したと考えられる。

また，フラクタル幾何学に従うと，図30より低倍率の図28

や29のへき開魔面様相は，最小寸法の組み合わせにより構

成されていることになり，かつ一部の歯面様相が全体破面

の代表になることを数学的に保証している30）31＞。

　図31はSTMとAFMで得られたぜい性銀面の表面粗さ

と走査範囲の関係である。粗さは20℃の方が一196℃よりも

大きくなった。シャルピー衝撃値が表面エネルギーと破面

表面積の積に上ヒ離すると考えると，表3の衝撃値と図31の

粗さの試験温度依存性の傾向は一致している。

　湖面粗さと走査範囲の関係が両対数グラフ上で直線にな

ると，フラクタル特性が成立することを定量的に保証し，

その次元Dは次式で与えられる。

D＝2－B （3）
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1げ

君

ε

　　i駒1㊤
迎

1㊥e

試験温度 顕微鏡
○⑳

20℃
AF擁

rT琵

△△

一196℃
AF匿

rT匿

　Dニ1．54

　　＼／
　　麟ノ’

／盤／盃
1〆

盤璽コニ璽く：

　　　　旦　△

88△
△△＼
　　　　　P・1．05

　　　　1臼2　　　　　1②3　　　　　玉②4

　　　　　　　　　　走査範闘　（nm）

図31Mo単結晶シャルピー衝撃破面のSTMとAFM像から
　　　求めた破醸あらさと走査範囲の関係。

＼

／

＼

＼
＼

／

／

＼

／

／

＼

／

／

＼

＼

＼

／

＼

（a）

すべり線

＼

／

〆　　＼

＼

＼

＼

／

＼

／

〉

塑性卜

すべり線

＼

／

〉

．／＼塑1生域

（b）

図32Mo単結晶ぜい乾き裂先端の変形様胡。
　　　（a）　20。C　　（b）一196。C。

ここで，Bは破醐粗さと走査範闘の関係の傾きである。図

31の結果では，100Gnmを境として2つの直線関係があり，

別々のフラクタル特性が成立していた。

　図32に，図30から得られ，る最小rj’法と図31から得られる

破野釣さを基に推定したへき開き裂先端の塑性変形状態を

示す。クリペイジステップはき裂先端からのらせん転位射

繊と関連するので，最小寸法に対応するすべり間隔と破面

粗さに対応するすべリスチップはともに一196℃のほうが小

さくなる。一般的には，低温ほど降伏応力が高くなるので，

き裂先端の塑性域は弓96℃で小さくなり，その中でのすべ

り密度は濃くなると考えられる。この一般的傾向と図32は

一致している。

1．3　まとめ

　STMやAFMを用いると，原子レベルを含めたnm領
域でフラクトグラフィが展開でき，へき開破壊の最小寸法

のような新しい知兇が得られる可能性がある。さらに，走

査トンネル分光STSあるいは後述のAFM制御下でのト

ンネル電流や接触電流の測定を考えると，材料表書や破面

の観察のみならず，分析も行える可能性がある。このよう

な技術を応用し，前章の疲労き裂進展抑止機能を解明した

例を次章で述べる。

2　ナノインデンテーション

2．1　はじめに

　材料特性評価において，硬さは測定すべき基本特性の一

つである。JIS規格によると，試料表面に所定の力で圧子を

押し込み，除荷後に圧痕形状を光学顕微鏡で測定し，力を

圧痕表面積で割った値を硬さとする。押し込み力が低くな

り，圧痕が小さくなると，SEMでも圧痕を観察できなくな

る。そこで，最近では超微小硬さ試験機が開発され，nNと

nmレベルにおいて押し込みカー深さ曲線を測定し，完全

除荷暁の残留深さから硬さを求めるとともに，さらに弾性

常数や降伏応力も評価できるナノインデンテーションが確

立されつつある38）一46）。ここでは，AFMを基に開発した超

微小硬さ試験機について述べ，この試験機による弾性常数

や降伏応力測定の可能性を検証する。

2．2　AFM超微小硬さ試験機

　超微小硬さ試験機は通常既存の硬さ試験機を高度化して

開発されている38｝39）。一方，我々はAFMの高倍率観察能力

と微細加．工能力の両方を生かして超微小硬さ試験機を開発

した45）46＞。従って，AFM超微小硬さ試験機は圧痕等を観察

する能力を有しているが，この能力は通常の超微小硬さ試

験機には無い。また，AFMは原子間力を測定できるが，

AFM超微小硬さ試験機が使用される力範囲はnNあるい

はμNオーダであり，原子馬力に比べるとはるかに大き

い。この結果，AFM超微小硬さ試験機は安定性や精度等の

点で優れたものとなった。

　図33にAFM超微小硬さ試験機の概i略図を示す45）46）。逓

常のAFMにおいても，力を大きく設定すると，微細加工
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光学変位検出器

レバーホルダー

試験片

　力制御用

田ピエゾアクチュエータ

　　　　　　ユ　　　　レバー
　　　　／

X　Y
Z

ダイヤモント

チップ

エータ ・三ク1ン

ド

X　　Y

Z

イメージ用ピエゾアクチュエータ

図33　AFM超微小硬さ試験機の摸式図

能力により原理的に硬さ試験ができる。しかし，片持ち梁

を使用しているため，圧子を試料表面に垂直に押し込めず，

またアクチュエータのz方向の変位が押し込み深さより著

しく大きくなるので，押し込みカー深さ曲線が正確に測定

できない欠点がある45）。これらの欠点を防ぐために，図33の

AFM超微小硬さ試験機では，次の3点の工夫がなされて

いる45）46）。（1）片持ちレバーの代わりに，図34のくり抜き

両持ちレバーを使用し，レバー台に張り付けるときの初期

0，5

0．5

　　　　　　　　　　　　　　　寸法1国m

　　　　　　　　　　　　　　　厚さ：50μm

図34　くり抜き両持ちレバーの摸式図

応力発生を防ぐとともに，レバー中央に付いている圧子を

試料表面に垂直に押し込めるようにした。（2）両持ちレバ

ーを使用するため，レバー変位を光てこ方式でなく，光学

変位計により圧子直上で垂直方向に測定できるようにした。

（3）力制御用の1軸アクチュエータを追加した。圧子直

上の両持ちレバーの位置が一定に制御されているので，1

軸アクチュエータの押し下げにより圧子が材料表面に押し

込まれた深さだけ，イメージ用の3軸アクチュエータのZ

方向が伸びる。その結果，両持ちレバーのバネ常数と1軸

アクチュエータの変位から押し込み力，3軸アクチュエー

タのZ方向変位から押し込み深さが求まる。また，前に述

べたように，この試験機はAFM機能も有しているので，

硬さ試験後に圧痕像を観察することができる。

2．3　実験方法

　供試材はSNCM439鋼（引張強さ：1526MPa），ガラス

（Corning＃7059），シリコンウエハーSi（！！1＞である。

SNCM439鋼の表面は最終的に粒径1．5μmのアルミナで

パフ研磨したのち，アセトンで洗浄し，測定に供した。シ

リコンとガラスは納入のままで使用した。

　硬さ試験は，図33のAFM超微小硬さ試験機を用い，初

期力9μNから力速度10μN／sで負荷し，最大力で10秒保

持し，その後同速度で除荷した。その闇の押し込みカー深

さ曲線はコンピュータに集録した。硬さ試験後，9μNの

もとで圧痕のAFM像を取得した。図34のくり抜き両持ち

レバーは，測定部の長さ11mm，幅1mm，厚さ50μmで，

中央に対稜角115。のダイヤモンド三角錐圧子が付いてい

るものを2本使用した。それぞれNo．1とNo．2レバーとす

る。

2．4　押し込みカー深さ曲線と圧痕像

　図35に，AFM超微小硬さ試験機で求めたSNCM439鋼，

ガラス，シリコンウエハーの押し込み力Fと深さhの曲線

を示す。使用したレバーはNo．2である。小さいカの範囲で
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図35　No，1レバーで得た押し込みカー深さ曲線
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は，負荷と除荷の曲線は一致し，弾性挙動を示した。大き

い力では，負荷時に折れ曲がりを示し，完全除荷時に残留

深さを生じた。これに対応し，圧痕が形成された。従って，

折れ曲がり点は降伏点と考えられる。

　図36に，No．2レバーを用いて得たF－h曲線を示す。曲線

の形状はNo．1レバーの結果と同様になったが，降伏・力は

No．2レバーで約1／6と小さくなった。

　図37に，No．1レバーを用い，ガラスで得られた圧痕の

AFM像の一例を示す。形状は圧子と同じ三角錐となった。

　図38は，図37のような圧痕の最深部における縦断面プロ

フィルである。圧痕先端はNo．1よりNo．2レバーのほうが

鋭いことがわかる。曲率半径Rを求めると，No．1レバーで

約100nm，　No．2レバーで約40nmであり，これらは圧子先

端の曲率半経にほぼ等しいと考えられる。したがって，圧

子先端形状は図35と36のF－h曲線，特に降伏点あるいは圧

痕深さに大きな影響を及ぼすことになる。

2．5　検討

　FEM解析によると，弾性F－he曲線は次式で与えられ
る4。）一42）。

F＝CtanαE＊he2 （4）

ここで，C＝0．95，　E＊＝E／（1一レ2）であり，またEはヤング

率，レはポアソン比，αは三角錐の中心軸と側面の成す角度

である。図35と36中の実線は式（4）から求めた計算値で

あり，降伏点以下で実験結果と一致した。従って，AFM超

窟

ε

2
而

懸

の

転

皿桜
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図37ガラスCorning＃7059の圧痕のAFM像
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図38　圧痕の最深部における縦断面プロフィルの例
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微小硬さ試験機を用い，nmレベルで弾性常数の測定が可

能であることがわかる。

　また，本研究で用いた三角錘庄子は機械加工で作成した

が，図37に示したように，その先端は丸まっている。この

ような丸まった圧子先端の応力解析は圧子曲率半径と同じ

半径を持つ球の解析である程度代用できる。球の場合，最

大せん断応力宛。xは先端から少し離れた位置で生じ，次式

で与えられる31。

㌔ax＝0．18（FEホ／R2＞113 （5）

この式に，図35と36の降伏点の力Fyを代入し，降伏せん断

応力τy／Gを求め，図39に示す。τy／Gは曲率半径Rに依存

せず，ガラスとシリコンで0。4，SNCM439鋼で0．27となっ

た。この結果は，AFM超微小硬さ試験機で11mレベルの微

小領域において降伏応力が測定でき，かつ圧子先端での降

伏がほぼ理想強度に近い状態で起こっていることを示して

いる。
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図40　水素1擁尭鈍されたタングステンの押し込み試験結果
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図39　圧子先端での降伏応プ」と圧子先端曲率半径の関係

2．6　まとめ

　AFM超微小硬さ試験機はナノスコピック領域における

弾性定数や降伏応力の測定を可能にする。当然，図35と36

の残留深さから硬さを求めることができる。したがって，

AFM超微小硬さ試験機により，前節で疲労損傷制御で重

要な役割を果たした酸化膜の機械的性質を測定できること

になる。また，最透問題になってきている半導体薄膜構造

の力学的評価にも十分適用できると考えられる。さらに，

図40に示すような特異なF頒曲線が測定されている。測定

表而は水素111で焼鈍されたタングステンの（00D面である

ので，加工硬化層や酸化層はほとんど存在しないと考えら

れる。そこで，BCC金属に見られる上／下降伏現象と対応

し，ポップインが生じることは理解できるが，それが複数

起こることは現時点では説明できていない。

3　AFWSTM複合装置による皮膜厚さ測定

3．1　始めに

　第2章の図17に示したように，高温疲労下限界値は酸化

膜厚さと良い相関があり，さらにその酸化膜を強化すると，

高温疲労損傷制御が可能になる。図17においては，酸化膜

の厚さ測定はアルゴンスパッタリングとオージェ分光を併

胴して行った。一方，本章の第2節ではSTMとAFMの高

倍率観察能力を生かしたナノフラクトグラフィ，第3節で

はAFMの高倍率観察能力と微細加工能力の両方を生かし

たナノインデンテーションについて述べた。ここでは，さ

らにSTMとAFMを複合化することによる新しい測定技

術，特に高感度な皮膜厚さ測定が可能なことを示す。

3．2　実験方法

3．2．1　供試材

　供試材は，第2章で用いたMO－3％ZrO2材（表3参照）

と本章第2節で用いたMo単結晶（純度99．98％）を用いた。

すべての試料表瀬はエメリー一紙で研磨した後に，平均粒径

が1．5，0．3，0，04μmのアルミナ粉末を用いて，順にパフ研

磨を行った。Mo－3％ZrO2材では，最終パフ研磨面を測定対

象とした。単結晶モリブデンの場合には試料表面を酸化さ

せるため，大気中でニクロム線加熱炉を300℃または400℃

に昇温し，均一温度が得られた後に，パフ研磨した試料を

炉に入れ，24時聞または72時間経過後に炉から取り駕した。

それぞれの試料は，表4に示すようにA，B，Cと名付けた。
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表4　モリブデン試料の酸化条件と酸化膜の厚さ

酸化国力さ（nm）

試料 酸化粂件

AFM／STM 裁PMA BDX

A 300℃，72時闘 16～24 0～8 0～8

B 400℃，24時間 170～350 … ｝

C 4GG℃，72時間 370～490 180～（53G） 18G～53G

3．2．2　AFM／STM複合装置

　図41に，今回開発した超高真空AFM／STM複合装置の

ブロック閣を示す。本装置は，アクチュエータやカンチレ

バーなどを含む本体部，力を測定するAFM部，電流を測

定するSTM部，制御部，コンピュータ部から構成されてい

る。

　アクチュエータや試料などを含む本体部は超高真空チャ

ンバーに格納されており，大気中だけでなく10－10Torr台

の超高真空中での測定が町卜能である。AFM部では，カンチ

レバーのたわみ景を光てこ方式により測定し，カンチレバ

ーに働く力を求める。STM部では，レバーと試料闘にバイ

アス電圧を加え，電流を測定する。STM測定のためには，

カンチレバーは導電性を持つ必要がある。本研究では，ボ

ロン注入により導電性を持たせた対稜角60．のダイヤモン

ド探針をSUS304の薄板に取り付けたものを使用した。カ

ンチレバーのパラメータは表5に示す通りである。

表5　使用したカンチレバー

カンチレバー
厚さ

iμm）

幅（mm） 長さ

imm）

ばね’定数

iN／m）

力の範囲
iμN）

No．　i 20 1．0 1．4 1．5×102 0．56～50

No．2 20 1．0 1．6 9．8×1⑪且 0．44～40

No．3 20 1．0 3．0 2．3×102 1．9～167

AFM
力

表6　AFM／STMにおける測定モードと得られる像

パソコン

コント

ロ㎜フー

i　レーザー

モード フィードバック信号 得られる像

AFM地形像
引力

トンネル電流像

AFM
AFM地形像

斥力

接触電流像

STM地形像
STM トンネル電流

力像

　　　　…

　　　　：
スイッチ：

STM

　　　i’
　　　…

　　　…
電流　i

　　　霜

PSD

カンテ

試料

レノぐ一

X Y

Z
X，Y：走査信号
　Z：フィードバック　輪一曹曽’幽幽”騨’…’曹…曽｝超高真空’一‘

図41AFM／STMシステムのブロック図

　表6にAFM／STMにおける各種の測定モードと得られ

る像を示す。AFMモード下では，通常得られる地形像に加

え，カンチレバーと試料聞に流れる電：流から電流像が得ら

れる47）。この場合，AFMで一定に保つ測定力を引力範囲に

し，探針先端と試料が非接触状態で測定を行うと，2次元

トンネル電流像，AFMの測定力を斥力範鵬にし，接触状態

で測定を行うと，2次元接触電流計が得られる。トンネル

分光との類推から，このような電流像からは試料表面の分

析的情報が得られ，少なくとも電気的特性の相違や分布が

わかる。一方，表1のSTMモード下では，トンネル電流一

定のもとでの地形像に加えて，力像を同時に論定できる48＞。

3．2．3　AFMモードでの地形像と電流像の同時測定

　試料表面での電気的特性が均一でない場合には，表1に示

した測定モードのうち，斥力下のAFMモードで地形を観

察し，同時に接触電流像を取得する方法が有効である。こ

の点を明確にするため，Mr3％ZrO2材のパフ研磨面をヌ・，

象に，AFMモードで測定を行った。　No。1レバーを使用

し，測定力は0．66μN，バイアス電圧は1．OVとした。

3．2．3　AFMモードにおける酸化膜の厚さ測定

　上述のように，斥力下のAFMモードでは地形像と接触

電流像が同時に得られる。この測定能力に加え，AFMが有

する微細加工能力を利用すると，酸化膜のような表面薄膜

の厚さ測定が可能となる。ここでは，モリブデンの高温酸

化膜を対；象に，No．3レバーを用いて厚さ測定を行った。

　図42にその手順を示す。最初に，AFMモードで表面の地

形像を観察する（ステップA）。次に，走査範囲を小さく，

力を大きくして表面の一部を削り取る，いわゆる平面研削

を行う（ステップB）。このとき，十時に電流像も測定して

おく。研削が終了した後，走査範剛と力を元に戻し，研削

状態を観察する（ステップC）。ステップBで得た接触電流

像から研削面で流れた平均の電流を計算し，それをバイア

ス電圧で割ることによってコンダクタンスを求める。ステ

ップCで得た地形像からは研瀞J深さを求める。そこで，ス

テップBとステップCを繰り返すと，子中に示すような研

削深さとコンダクタンスの関係が求まる。金属藤上の酸化
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図42AFM／STMによる酸化膜の膜厚測定手順
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図43Mo－3％ZrO2材のパフ研磨面のAFM像
　　　測定力0．66μN，バイアス電圧1．OV

膜の場合，酸化膜の電気抵抗は金属に比べて高いので，酸

化膜が研削されて母地が露出した時点でコンダクタンスの

急激な増加が起こる。実験的には，コンダクタンスが上昇

を始めた点と，ほぼ飽和した点を，それぞれ母地が一部露

出した状態と完全に露出した状態と考え，図中で矢印で示

したように酸化膜の厚さの下限と上限とした。

3．3　MO－3％ZrO、材パフ研磨盤のAFM地形像と接触電

　　　　流像

　図43は，大気中で得たMo－3％ZrO2材のパフ研磨面の

AFM地形像と同時測定の接触電流像である。国璽にグレ

ースケールで示すように，電流像では黒くなるほど電流が

流れにくいが，絶縁体であるジルコニア粒子部分では当然

電流は流れず，平均6．5nA程度の電流が流れている母地と

は明瞭に区別されている。特に，地形像で凸部として判別

できるAやBの粒子の他に，地形像からは判別できないC

やD粒子も電流像では判別可能であった。このように，地

形像と接触電流像を取得することにより，地形と電気的特

性という2つの相補的な評価が可能となる。また，電流像測

定は次節で述べる酸化膜の厚さ測定などにも応用できる。

3．4　Mo酸化膜の厚さ測定結果

　図42に示した手順により酸化膜の厚さ測定を行った場合

に得られる研削面のAFM地形像を図44，　SEM像を図45
に示す。

　このような研削面の地形像から研削深さを求め，また研

削中に同時測定の接触電流像からコンダクタンスを計算し，

その結果得られた研削深さとコンダクタンスの関係を図46

に示す。図（a）は300℃，72時間酸化させた試料Aの大気中

での測定結果である。研削量が16nm以下ではコンダクタ

ンスは20nS以下であったが，研削量が24nmを越えると70

nS程度：に変化した。したがって，必中に矢印で示した下限

図44　モリブデン試料Bの研削面のAFM地形像

　　　測定力3．7μN，研削力167μN
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図45　モリブデン試料Bの研削面のSEM写真の例

　　加速電圧25kV

値と上限値を採用して，試料Aの酸化膜厚さは16から24

nmとした。図（b）は400℃，24時間酸化させた試料Bの測

定結果である。上・下限値を170と350㎜とした。図（c）は

400℃，72時間酸化させた試料Cの測定結果であり，酸化膜

厚さは370から490㎜の範囲であるとした。これらの測定

結果を表4にまとめた。この表には，異なる研削深さを有

する7．5×7．5μmの正方形の研削面の酸素をEPMAと

EDAXで分析して求めた酸化膜の厚さも示すが，　AFM／

STMで得た結果とほぼ一致した49）。

　このように，AFM／STM複合装置による酸化膜厚さの

測定は十分可能である。特に，ナノメートルオーダーの酸

化膜の厚さを測定する手段の一つとして，AFM／STMに

よる方法は試料表面の形状も測定できるという他の方法に

ない利点を持つことから，今後の応用が期待できる。

3．5　まとめ

　STMとAFMを組み合わせると，複数の測定モードが

可能になり，例えばAFMモードのもとでは，地形像と同

時に接触電流像が得られることが実証できた。さらに，こ

のような新しい測定モードにAFMの微細加工能力を加え

ると，nmオーダで酸化膜等の皮膜厚さを測定できる道が

開けた。

4　高温疲労き裂抑止機能とナノ計測技術

1　はじめに

　第2章では，金属材料のインテリジェント化の第一歩と

して，疲労損傷制御について述べた。第3章では，STMと

AFMを基にしたナノ計測技術について述べた。ナノ計測

技術は，疲労等の材料損傷をナノスコピック領域で解明し，

材料損傷制御を実現するために，開発した。本章では，Pb

粒子による疲労き裂進展抑止機能の解明，具体的には図
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図46モリブデン試料A，B，　Cの研削深さとコンダクタンス

　　　の関係
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18（c）のようなPb粒子による酸化膜の修復状態モデルの

証明にナノ計測技術を適用した例について述べる。

2　実験方法

　供試材は，表1に示したオーステナイト系ステンレス鋼

SUS304のPb分散材と母材である。これらの鋼の室温から

550℃大気中の疲労破面を図41のAFM／STM複合装置で

解析した。制御モードはAFMの斥力を一定にし，地形像

と接触電流像を測定した。カンチレバーは厚さ20μm，幅1

mm，長さ1．41nmのSUS304鋼薄膜の先端にボロン注入で

導電性を持たせた三角錐ダイヤモンドチップを取り付けた

ものであり，斥力は3．8～75μNの範囲を設定できる。地形

像と接触電流像の測定時の力は最小の3．8μNを用いた。ま

た，破面上の酸化膜の厚さを求めるため，42μNの大きな力

でダイヤモンドチップを破面に押し込んだり，四角形領域

を研削したりした。

　AFM／STM解析と平行し，　SEMを用い，20KVの加速

電圧で平面の地形観察とX線分析を行った。

3　実験結果

3．　1　SEM像

　200，300，400℃の高温大気中で得た，疲労下限界近傍の

破面のSEM像を図47に母材，図48にPb粒子分散材につ

いて示す。き裂は下から上に伝ぱし，矢印で示す段差が疲

労下限界の位置に対応している。

　図47の母材の場合，200℃ではき裂f云ぱ方向に平行な縞模

様が存在し，結晶学的特徴を示した（図（a））。同様な特徴

は室温でも見られたが，200℃ほど結晶学的特徴は示さなか

った。一方，300，400℃と試験温度が高くなるにつれて，

粒状の酸化物が観察されるようになり，これとは逆に結晶

学的特徴は目立たなくなった（図（b）と（c））。図48のPb粒

子分散材の破面上も同様な様相を示した。しかし，300℃の

破面上には酸化物と考えられる大きな粒子が存在していた

（図（b））。また，400℃の破面上の酸化物は，母材に比べ，

緻密のように見える（図（c））。

　図49に，Pb粒子分散材の400℃での破面上で酸素をX線

分析した結果を示す。分析位置は図48（b）とほぼ同じで，

△Kth時の矢印より上側は室温での疲労破面，下側は400℃

での曲面である。400℃側の破断は酸化膜で覆われているこ

とがわかる。しかし，酸素の分析結果は必ずしも室温から

400℃における酸化陰陽さの差を反映していなかった。本研

究では，高温疲労き裂抑止機能を調べるため，酸素の分析

に加え，Pbの分析が重要となる（図18（c）参照）。しかし，

SUS304鋼中にPbは約0，2wt％しか含まれていないので，

明確なPb分析像は得られなかった。

3．2　AFM／STM測定結果

3．2．1　接触電流一電圧特性

　図50には，斥力25μNのAFMモードのもとで，　Pb粒子

分散材の破面上で得た接触電流一電圧特性を試験温度をパ

ラメータとして示す。この場合，X，Y方向の走査は行って

いない。試験温度が上がるにつれて接触電流は小さくなり，

550℃では殆ど流れなかった。これは，試験温度上昇につれ

て破面上の酸化膜が厚くなり，電気抵抗が上昇したことが

原因と考えられる。また，接触電流一電圧特性は直線関係

にならなかった。これ，は，酸化膜は半導体であることから，

△kt馬eff→

△kth，eff→

△kt、，，ff→

（a）200℃

（b）　300℃

（c）　400。C

図47母材の紅葉のSEM像，き裂は下から上に伝ぱ
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酸化膜／金属界面でダイオードが形成されるためと考えら

れる50）。これらの結果は，試料表面や破面上に形成されてい

る酸化膜の電気的特1生を調べることを可能にし，またX，Y

方向にカンチレバーを走査すると，その分布図が得られる

ことを示している。後者については次に示す。

△kt㎞，，f→

△k，h，，ff→

（a）　200。C

（b）　300℃

△k，瓦eff→

図49X線分析によるPb粒子分散材の400℃の破面の

　　酸素分析結果，き裂は下から上に伝ぱ

曾
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O OR．T，
□

一20 □200℃
◇300℃

o △400℃

電：圧（V）

△k，瓦。，，→

（c）　400。C

図48　Pb粒子分散材の破面のSEM像，き裂は下から上に伝ぱ

図50AFM／STM装置による斥力25μNにおける明野子分散材

　　　の破面上の電圧一電流特性

3．2．2　AFM地形像と接触電流像

　200，300，400℃のもとで得られた疲労下限界近傍の破面

のAFM地形像と同時測定の接触電流像を図51と52に母材，

図53と54にPb粒子分散材について示す。これらの像はカ

ンチレバーをX，Y面内で走査して得ており，そのときの

測定力は3．8μNとした。図50の接触電流一電圧特性からわ

かるように高温破面ほど電流が流れないので，試料とカン

チレバー間の電圧は試験温度が高いほど高くした。それぞ

れの図中のグレースケールで示しているように，地形像で

は明るいほど高い位置，電流像では明るいほど電流が多く
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『

ノ

で二／

ワ．

　　　　　　（a）200℃

　　　　　　層墾ホ解
　　　　　　　1鷲騨

　　　　　　軒、鴎

（b）　3000C

舗

讃

1

　　　療．

　　　　　　　　　（c）400℃

図51母材の破面のAFM地形像，き裂は下から上に伝ぱ

藤
（a）　200QC

（b）　300℃

　　　臓

　　　　　　　　　（c）　400。C

図52母材の破面の接触電流像， き裂は下から上に伝ぱ
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図53Pb粒子分散材のAFM地形像，

訓

き裂は下から上に伝ぱ

蓄臨画羅

（a）　200。C

徽麗

（b）　300。C

漕
　　　　　膨1

　　　　　　　　　　　（c）400℃

図54　Pb粒子分散材の平面の接触電流像， き裂は下から上に伝ぱ
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流れる状態を表している。

　図47と48のSEM像に比べ，図51と53の走査範囲1x1μm

のAFM地形像は約一桁両倍率である。このような倍率に

おいては，母材とPb粒子分散材に関係なく，AFM地形像

はきわだった特徴を示さなかった。しかし，図51（a）と

53（a）の200℃での母材とPb粒：子分散材のAFM像におい

てほぼ中央にある谷は，図48（a）と49（a＞の嗣温度での

SEM像で得られる縦縞模様と対応していると考えられる。

また，図51（b）と（c＞並びに図53（b）と（c）のAFM像に見ら

れるように，i」温ほど粒状の酸化物は成長し，400℃では粒

径はPb粒子分散材より母材の方が大きいことがわかる。

　一方，図52と54の接触電流像は特徴的様相を示した。図

52（a）の200℃での母材の接触電流像においては，左側と中

央部に宅流が多く流れる領域がある。斥力下のAFMモー

ドでは，表面の輯凸に畑芯してダイヤモンド先端は必ずし

も一二の力で戸山に接していないので，接触電流の測定に

影響を及ぼす。特に，急な立ち上がり部分ではダイヤモン

ド先端は強く表而に接し，℃流は多く流れ，逆に急な落ち

込み部分では表面から離れる場合もあり，上流は少ししか

流れないと推定できる。カンチレバーに取り付けたダイヤ

モンド光端が左から右に移動するとき，AFM測疋を行っ

ていることを考慮に入れ，図51（a＞と図52（a）の200℃での

母材の地形像と接触丁こ流像を比｝絞すると，地形像で兇られ

る谷の右側で多くの電流が流れることが理解できる。これ

に対し，同じ200℃でのPb粒子分ll父材の場合には，図53（a）

の地形像では谷が存在したが，図54（a）の接触電流像では

電流が多く流れる邦分がなく，むしろ電流が流れない拭い

郡分と流れる自い部分に分割されていた。図52（b）と（c）及

び図54（b）と（c）の300と400℃の接触電流像では，母材と

Pb粒二分散材のレ砺llなく，地形像で認められる粒状酸化物

に対応した完気特性が得られた。この点からすると，図

54（a）の200℃での接触冠流像でも左上側に冠流が粒状に

変化している唄域が存在するのに対し，図53（a）の地形像

では粒状酸化物が判別できないことから，接触冠流像は酸

化の極初期過狸を嗣べる易含にも有効であることがわかる。

　以上のように，AFM／STM装世を用いると，fl倍率側の

有川な破面六二が得られる。この点については，例えば図

52と54の電流像では酸化物隔子ごとに電試的特性変化が得

られており，図49のX線分析像と比べると，その有用性は

明らかである。したがって，第3「；三でも述べたが，今まで

SEMを用いて行われてきたフラクトグラフィ分野が，

AFMとSTMを導入することにより，新たな展開が切り

開かれる可能性があると考えられる。

3．3　酸化二二さ測定

　第3黛で述べたように，斥力下のAFMモードでは，斥

力を大きくすると，ダイヤモンド先端を試料表面に孝lllし込

むことができる。また，押し込み状態でX，Y方財に走査す

ると，四角形に研削することができる。このような微細加

工能力と上述の接触冠流測矩能力を組み今わせると，酸化

膜のような母地ピこ気的特性が異なる表而皮膜の厚さ売血

が可能となる。

　図55は，’己流2VのもとでX，Y方目の走査を行わず，斥

力を増大させて得た，Pb粒子分散材の接触℃流一斥力特性

である。釜温と200℃では，斥力の増加につれて宛流は危激

に上昇し，その後飽和した。300℃の場合には，しばらくの

間己流は小さく，一定であったが，斥力50μNを超えると，

，ぷ激に増加した。しかし，使粥したカンチレバーで得られ

る取大斥力の75μNでも飽諒する傾向はみられなかった。
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図55　ダこ圧2Vにおける鉛粒子分散材の破面上の電流一斥力特性

また，400と550℃の場合にはすべての斥力の簸し囲内で急激

な冠流の堀加は兄られ．なかった。急激な電流の増加は，斥

力の増大により，ダイヤモンド先端が破面に押し込まれ，

酸化膜を突き抜けて母地に達した状態と対応すると考えら

れる。この考えに従うと，ダイヤモンド先端が押し込まれ

た後に形成されている圧痕の深さを測定することにより，

酸化肢厚さが近似的に求まる。しかし，破面は凹凸が激し

いため，圧痕の確認が困難であった。そこで，次艶の方法

として，平らなパフ研磨而上に圧叛を形成し，深さを測定

した。図56には，取大斥力75μNのもとで｛1ご材のパフ研燐廟

に形成されていた11．痕のAFM像を逆転して示す。図（b）

の断面プロファイルから圧痕の深さは14．511mであること

がわかる。このようにして圧痕深さを求めると，58μNで9

nm，42μNで311mとなった。両者の関係を図55に追加して

示す。

　図55において，接触電流像が飽和した｝i寺点でダイヤモン

ド先端が母材に達したと仮定すると，Pb粒子分散の

SUS3G4鋼の疲労下限写詳近傍の破醐しの酸化肢｝．∫二さは蜜温
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と200℃の試験温度では3nm以下，300℃では14．5nm以上

となる。前報51）において，疲労下限界近傍の高温破面上の酸

化膜厚さをAr＋スパッタリングとオージェ電子分光AES

を組み合わせて求めたが，SUS304とSUS403鋼では，室温

で約40nm，200℃で約80nm，400℃で約200nmであった（図

17も参照）。これらのAESによる結果と比べると，AFMに

よる酸化膜厚さは小さい。この原因としては次のことが考

えられる。一つはAES測定時の問題である。高温での厚い

酸化膜をスパッタリングし，単位時間当り酸化膜が除去さ

れる率を求め，それを薄い酸化膜にも適用したので，室温

や200℃での酸化膜厚さは必ずしも正確ではない。もう一つ

はAFM測定時の問題である。正確には，斥力を負荷した

もとでのダイヤモンド先端の押し込み深さを酸化膜厚さと

するべきである（図35と36参照）。斥力を除幽すると，押し

込み深さは弾性成分が戻り，塑1生成分が圧痕深さとなる。・

（a）鳥轍図

響

f

翻心灘灘灘＿＿＿…

村上らが有限要素法で求めた弾性押し込み解析結果の式

（4）を用いて，ヤング率208GPa，ポアソン比0．3として，

押し込み深さの弾性成分を求めると，42μNの時23nm，75

μNの時30nmとなる。これらを図55の圧痕深さに加える

と，室温から300℃までの酸化膜厚さは数十nmとなり，

AESの結果とあまり矛盾しなくなる。

　図57には，図53（a）と54（a）に示した200℃でのPb粒子分

散材の破面の一部を，圧痕深さ3nmが得られた斥力42μN

のもとで2回の平面研削を行った後に，斥力を3．8μNに戻

して得た地形像と接触電流像である。図（a）からは矢印で

示す四角形部分が削られ，その部分では電流が削る前より

多く流れたことがわかる。すなわち，Pb粒子分散材の200℃

での破面は薄い酸化膜で覆われていたことになる。

1・、
A儒弊L二

三が．

「囎ミ輸

雲

臨畷二

1ノ

（a）AFM地形像．

齢

鹸1懸

’1晦、

（b）接触電流像

、

（b）断面プロフィル

図56斥力75μNで母材のパフ研磨面上に形成された圧痕像

図57鉛粒子分散材の200℃の破面上を斥力42μNで平面研削後

　　　のAFM地形像と接触電流像
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　以上述べたように，AFM／STM装｛￥｛を用い，接触冠流像

と微細加工を組み合わせ，酸化膜のような表瀬皮膜の厚さ

測定は有望である。さらに，第3早に示した図33のAFM超

微小硬さ試験機にSTM回路を追加し，ここで述べたと同

様な測定を行うと，より二il：確な酸化膜厚さが求まると考え

られる。

4　考　　察

　AFM／STM装ITIで得た疲労下限界近で労の破面の地形像

と接触電流像並びに酸化膜厚さを用い，図18（c）に示した

Pb粒子による口無疲労き裂伝ぱ抑止機能モデルについて

考察する。

　SUS304鋼の1。1温酸化物の種類はFeO，　Fe203，　Fe304と

Cr，0，が考えられ，表面にはCr203またはFe30、が存在す

る可能性が大きい52）。これらに加え，Pbが添加されている

と，PbOとPbO2を考える必要がある。文献（53）によると，

酸化物の抵抗率は，PbOで最も大きく，温度657Kにおいて

2．6×105Ω・mであり，PbO以外の酸化物では少なくても4

桁以上小さい値1しか載っていない。

　上述の抵抗率の差を考慮にいれ，図54（a）の200℃での

Pb粒子分散材の接触電流像を熱ると，電流が多く流れてい

るr…1い領域にはCr203またはFe304，島流が流れていない

黒い領域にはPbOが存在すると推定できる。このように推

測すると，図54（a）の接触℃流像は図18（c）のモデル図と一

致する。図54（b）と（c）の300と400℃でのPb粒子分散材の

接触℃食像では，図54（a）の場合ほど明確に電流が流れな

い領域を区別できない。これは300と400℃では破牢形成後

にCr203またはFe304が成長したことが原因と考えられる

が，図54（b）と（c）を詳細にみると，矢印で示す望こ流が多く

流れていない部分が存在し，Pb粒子による酸化膜修復の痕

跡が残っているように窺える。

　本章の3．3節で述べたように，室温から300℃での破面上

の酸化膜厚さは数十nmであると見積られた。したがって，

このような瀞・酸化膜の破壊をPb粒子で修復することに

より，疲労下限界は母材に比べて約50％高くなることにな

る（図13（b＞または17参照）。この結果は，疲労き裂伝ぱ抑

止能力あるいはインテリジェント機能の観点からのみなら

ず，疲労メカニズムの解明においても，薄い酸化膜あるい

は表口皮膜に注目することは重要であることを示唆してい

る。

5　まとめ

　第2章で述べたPb粒子による商温疲労き裂進展抑止機

能を，第3輩で述べたナノ計測技術，特に図41のAFM／

STM復合装1’：を用いて解析し，ある程度成功したと考え

る。しかし，疲労損傷とナノ計測技術に関する全体の研究

が進んでいることから，本章で述べた以上の解析が可能と

思うが，それは今後の研究課題として取り組む予定である。

5　結　　論

　本研究はインテリジェント材料研売「インテリジェント

構造材料に関する研究」（『「成3～7年度：）として行ってき

たものである。その内容をまとめると，次のようになる。

（1）金属材料のインテリジェント化の第一歩として，疲

ツフ損傷制御を調べた。淫乱大気中においては，金属材料中

にY203やPb粒子を分散させたり，あるいはZrを添加す

ると，き裂先端の酸化膜が強化または修復され，疲労き裂

進展を抑止することができた。同じように，至温大気中に

おいても，相変態を起こすZrO、粒子を分散させると，き裂

先端の応力緩和が起こり，疲労き裂進展抑止機能が存在し

たことがわかった。

（2）STMとAFMを導入することにより，　nmレベルの

破壊解析すなわちナノフラクトグラフィ，11mとnNレベ

ルの超微・1・硬さ測定すなわちナノインデンテーション並び

にnmレベルの出田測定に関するナノ計測技術を開発する

ことができた。

（3）疲労き裂進展抑止機能の解i・凋にナノ計測技術を適用

し，疲労き急進展抑止モデルの検証とナノ計測技術の有効

性を明らかにすることができた。
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　　タル」

（特許＞

1．表露微小硬度測定装置を出願中。島津製作所において実用

　　化中。
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