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研究成果の概要（和文）：　核融合炉や核分裂炉においては、各種セラミックスが使用されている。セラミックスの中
性子照射損傷はその結晶構造特性に著しく影響されることが分かってきたが、その本質である生成欠陥の特定、それら
の回復機構は必ずしも明らかではなく、セラミックスの中性子照射損傷の統一的な解釈は得られていない。さらに、核
変換で生成するヘリウムが、はじき出しによる格子欠陥と相互作用をして複雑な挙動を示すと想定される。本研究では
、照射済み各種セラミックスを質量分析装置を組み合わせた高精度熱膨張計を用いて長さの回復挙動を精密に解析する
ことにより、生成した格子欠陥の種類と熱安定性を明らかにした。

研究成果の概要（英文）： Several kinds of ceramics are necessary for fusion and fission nuclear reactors.a
nd it is recognized that irradiation responses of various kinds of ceramics are influenced by their crysta
l structures and atomic bonding natures. However,identification of irradiation-induced crystalline defects
 and their thermal stabilities is not yet sufficientry understood, and unified mechnism is not obtained. F
urthermore, recentry effects of transmuted He are suggested to be associated with structural defects then 
more complex phenomena occur. In this research, macroscopic length recovery for several kinds of ceramics 
were precisely observed by means of high-precision dilatometry coupled with mass spectroscopy, and then it
 was defined that the kinds of irradiation-induced crystalline defects and thermalstabilities, for silicon
 carbide, silicon nitride and SiAlON polymorphs. 
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１．研究開始当初の背景 
	
 化石燃料に替わる 21 世紀以降の主要エネ
ルギー源として実用化研究が進められてい
る核融合炉には、電気絶縁材や高周波加熱用
窓材としてセラミックスが必須である。また、
高速炉などの核分裂炉においても、制御棒材
料や核燃料としてセラミックスが使用され
ている。このような部分に材料を適用する場
合、耐熱性、化学的安定性などのセラミック
スの本来の特徴の他に、中性子照射を初めと
する放射線照射下での物理的・電気的・機械
的・熱的及び化学的安定性が確保され、ある
いは予測される必要がある。我々は各種セラ
ミックス材料について、材料試験炉や高速実
験炉“常陽”などを使用して、中〜重照射量
領域までの中性子照射を行い、その物理的、
化学的、機械的性質に及ぼす照射効果及び欠
陥の照射後アニールによる回復過程を追跡
してきた。 
	
 その過程で、セラミックスの中性子照射損
傷はその結晶構造特性（結合性、結晶構造タ
イプ）に著しく影響されることが分かってき
た。しかしながら、それらは現象論として分
かっているだけであり、その本質である生成
欠陥の特定、それらの回復機構は必ずしも明
らかではなく、セラミックスの中性子照射損
傷の原理的で統一的な解釈は得られていな
い。さらに、近年では、中性子照射による核
変換で生成する不純物元素、とくにヘリウム
が、はじき出しによる格子欠陥と相互作用を
して複雑な挙動を示すので、ガス元素の挙動
を含めた解析の必要性が叫ばれているが、直
接的な解析は行われていないのが現状であ
る。核融合炉へセラミックスを適用する場合、
多量のヘリウム生成が予測されており、その
挙動を明らかにすることが求められている。
また、核分裂炉においても、制御材であるホ
ウ素化合物は中性子吸収反応により多量の
ヘリウムを生成し、それが寿命を制限してい
るので、その挙動解明が求められている。 
 
２．研究の目的 
	
 本研究では、先行研究を発展させ、超高精
度熱膨張計測定を用いて欠陥の回復挙動を
精密に追跡することに加え、発生ガスの質量
分析・定量が測定可能な装置を付加して、照
射欠陥の回復過程に及ぼすヘリウム等の核
変換ガスの影響を明らかにすることを目的
とする。 
 
３．研究の方法 
	
 幾つかの結晶構造をもつ化合物、具体的に
は、α型炭化ケイ素、β型炭化ケイ素、α型窒
化ケイ素、β型窒化ケイ素、α型 SiAlON、お
よび β型 SiAlONセラミックスを、日本の材
料試験炉や“常陽”、あるいはベルギー材料
試験炉において中性子照射した。次いで、中
性子照射により導入された欠陥の回復過程
を、高温においてその場、かつ、高精度で連
続的に検出することにより、その回復プロセ

スの速度過程を明らかにすることを試みた。
結晶内への欠陥の蓄積は微小ではあるが体
積変化を伴うので、特性変化を検出する手段
として超高精度の熱膨張計を主として行い、
補完的にＸ線回折による格子定数や熱拡散
率などを測定して総合的に評価した。さらに、
発生ガスの質量分析・定量が測定可能な装置
を付加して、熱処理中のヘリウム等の核変換
ガスの試料からの発生の同時計測を試み、照
射欠陥の回復過程に及ぼす核変換ガスの影
響を検討することを試みた。 
 
４．研究成果 
 
(1)精密熱膨張計—質量分析複合装置の設置 
	
 図１に、本補助金で購入した質量分析装置
（逆 U字チューブの右端）を既設の精密熱膨
張計（逆 U字チューブの左端）に接続した複
合装置の写真を示す。熱膨張計の排気部分よ
りガスを連続的にサンプリングして質量分
析装置に導入することにより、熱膨張測定を
行いながら同時に発生ガスの質量分析が可
能であることを確認した。図２は、同装置を
用いて、実験炉“常陽”で使用した B4C制御材
粉末(33mg)からの He ガス放出を昇温速度
10℃/min で検出した結果であり、600℃以上
で放出がはじまり、900℃でピークとなり、
その後やや放出が遅くなるが、1200℃以上で
急激に増加していることがわかった。 
 

	
 図１	
 精密熱膨張計—質量分析複合装置 

 図２	
 中性子照射 B4Cからの He放出 
 
	
 なお、熱膨張との同時測定が可能なことは
実証できたが、ヘリウムの検出感度の問題が
あり、照射試料により適応限界があることが
判明した。 



(2) β 型窒化ケイ素に中性子照射により導入
された転位ループの熱処理による変化 
	
 高速実験炉“常陽”で 0.4〜3.7x1026 n/m2の中
性子を照射した β型窒化ケイ素の結晶内に形
成された  

€ 

{101 0}面格子間原子型転位ループ
と  

€ 

{112 0}面格子間原子型転位ループを調べ
たところ、図３に示すように、高温および
高照射量になるほど、サイズ及び密度が増
加すること、また、  

€ 

{101 0}型の方がより多
量にできることがわかった。 
 

	
 図３	
 中性子照射により形成された 
	
 	
 	
 	
   

€ 

{101 0}ループのサイズ分布 
 
なお、同図中での記号を次に示す。
T71(0.5x1026 n/m2, 377oC), T73(0.4x1026 n/m2, 
542oC), T51(2.8x1026 n/m2, 520oC), T57	
 
(3.7x1026 n/m2, 727oC)。図４には T73試料の熱
処理による  

€ 

{101 0}型ループのサイズ分布変
化を示す。900℃まではサイズ分布に大きな
変化はないが、1350℃処理によりループが
成長していることがわかった。 
 

	
 図４	
 T73試料の熱処理による  

€ 

{101 0}  
       ループのサイズ分布 
 
(3)中性子照射したα型炭化ケイ素の熱拡散率
および巨視的寸法の熱処理による回復挙動 
	
 ２種の α型炭化ケイ素に異なる条件で中性
子照射して、照射後の熱処理による熱拡散率
および巨視的寸法の回復挙動を明らかにし
た。いずれの試料も照射温度以上に加熱する
ことにより、回復が始まり、1250℃付近でほ
ぼ照射前の値に回復した。図５には、熱拡散
率の、図６には巨視的寸法の各温度で６時間
保持後の値を示す。さらに、各温度で６時間
保持中の巨視的寸法変化が、保持時間の 1/2
乗に対して直線的に変化すると仮定して求
めた各温度の速度定数を温度に対してプロ 

	
 図５	
 熱処理温度と熱拡散率の回復率 
 
ットしたアレーニウスプロットを図７に示
す。これより、SiC の回復速度の異なるステ
ージが 800℃あるいは 1000℃付近を境に、２
またはそれ以上存在することがわかった。低
温域での活性化エネルギーは0.1〜0.2eVであ
り、高温域では 0.8〜0.9eVであることがわか
った。 

	
 図６	
 熱処理温度と巨視的寸法の回復率 

	
 図７	
 等温熱処理による巨視的寸法変化 
	
 	
 	
 	
 速度のアレーニウスプロット 
 
(4)中性子照射した αおよび β-SiAlONと αお
よび β-Si3N4の熱処理による回復挙動 
	
 日本材料試験炉により 563 K で 8.5 × 1024 
n/m2 (E > 0.1MeV) の速中性子を照射した結
晶構造が類似した４種のセラミックス、すな
わち αおよび β-SiAlONと αおよび β-Si3N4に
関して、精密熱膨張計を用いて等時および等



温熱処理を 1200℃まで行った。図８に示すよ
うに、いずれの試料も照射温度以上で回復
（収縮）が始まり、1200℃では窒化ケイ素系
ではほぼ照射前の値に戻るが、SiAlON 系で
は回復は完全ではないことがわかった。β 型
窒化ケイ素および β型 SiAlONでは、回復は
ほぼ連続的であるが、α 窒化ケイ素および
α-SiAlON では、連続的な回復の後 850〜
1000℃で回復が止まりそれ以上で再度回復
が進むというふうに、同じ化合物でも多形に
より回復挙動が明らかに異なることが見出
された。 
 

	
 図８	
 α、β-SiAlONおよび α、β-Si3N4の 
	
 	
 	
 巨視的寸法の熱処理による回復挙動 
 
	
 各温度で３時間保持した間の α および
β-Si3N4 の巨視的寸法の収縮の速度定数を温
度に対してプロットしたものを図９に示す。
窒化ケイ素の場合、800℃付近以下と、1000℃
以上で連続的な変化が観察された。800〜
1000℃では、速度定数は不連続であった。
SiAlON の α および β 型も同様に解析したと
ころ、低温域と高温域の２つのステージが観
察された。窒化ケイ素および SiAlONのどの 

	
 図９	
 αおよび β型窒化ケイ素の巨視的 
	
 	
 	
 	
 寸法の回復の速度定数変化 

多形でも、回復の活性化エネルギーは高温域
は低温域の値の２倍程度であり、また α相の
値は β相の値に比べやや大きかった。さらに、
窒化ケイ素と SiAlON を比較すると、窒化ケ
イ素の方が活性化エネルギーは大きかった。
いづれの場合も低温域では近接したフレン
ケル欠陥の再結合による回復、高温域ではや
や離れた位置にあるフレンケル欠陥の回復
が想定された。α 型では 850〜1000℃で回復
が止まることは、その結晶構造に由来し、大
きな籠状の空隙に格子間原子がトラップさ
れることが原因であると考えられた。 
 
(5) α型炭化ケイ素の熱処理による格子定数
と巨視的寸法の回復挙動 
	
 低温（〜423K）で低線量 1.9x1023 n/m2 
(E>0.1MeV) の速中性子を照射したα型炭
化ケイ素の熱処理による格子定数及び巨視
的寸法の回復挙動を主として精密膨張計を
用いて検討した。図１０には、各温度で６時
間保持した後の a軸および c軸の変化率を熱
処理温度に対してプロットした。100℃以上
で回復がはじまり、ほぼ連続的に収縮するが、
1000℃までは、c 軸の膨張が a 軸の膨張をわ
ずかに上回っていることがわかる。その差は
900℃付近で最大となり、その後、1000℃で
急に両者の膨張率に差が無くなることが明
らかとなった。このことから、炭化ケイ素に
導入された欠陥の内、c 軸を異方的に伸張さ
せる欠陥があり、その割合が 900℃付近で最
大となること、また、異方的な伸張を引き起
こす欠陥は約 1000℃で消滅し、それ以上の温
度では等方的な膨張を引き起こす欠陥だけ
が残っているが、およそ 1400℃でそれらの欠
陥も対消滅すると考えられた。 

図１０	
 α型炭化ケイ素の格子定数の熱処 
	
 	
 	
 	
 理による回復過程 
 
	
 図１１は、各等温保持による巨視的寸法か
ら求めた回復の速度定数を熱処理温度に対
してプロットしたアレニウスプロットであ
る。〜650℃、650〜900℃、1100℃以上にお
いて、回復の活性化エネルギーはそれぞれ
0.14eV、0.26eV および 1.13eV であることが
明らかとなった。 
 
 



 

	
 図１１	
 α炭化ケイ素の巨視的寸法の回復 
	
 	
 	
 	
 	
 の速度定数変化 
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