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論文内容の要旨

本論文では、原子力発電システム等で使用されるジルコニウム基燃料被覆管の、腐食挙動および腐食に伴う健全性

に関して、特に水素の影響に注目し、 Y及び同じN族金属である Ti との比較を通して、実験的及び解析的に行われた

研究をまとめた。本論文は、以下の玉章から構成されている。

第一章では、序論として、原子力発電プラントでの重大事故防止の観点から、 N族金属であるジルコニウム基合金

の腐食時の物理化学、材料力学、熱力学的視点からの健全性の評価の必要性を論じた。

第二章では、ジルコニウムと水素の相互作用を物理化学的視点から明らかにするために、 Zr、 Ti、 Y 各水素化物及

び各水素固溶体の機械的・熱的・電気的特性を測定・評価した。測定に際し、これまで作成が困難といわれていたバ

ルク状の金属水素化物の作成方法を確立した。その結果、水素濃度の増加により Y水素化物の材料強度は増加する一

方で Ti 水素化物及び Zr 水素化物の材料強度は減少することが明らかとなった。水素固溶体に対しても同様の測定を

行った。以上の実験結果を第一原理分子軌道計算より評価し、水素と Zr、 Ti、 Y との相互作用について考察した。

第三章では、熱力学的観点からの研究として、高燃焼度化により炉内滞在期間が長期化する燃料被覆管の腐食量(酸

化量、水素吸収量)を評価する為に、ジルコニウム一酸素-水素三元系の熱力学的挙動を評価した。その結果、これ

まで報告されていない室温'"'-'1073 K における等温状態図等、被覆管の安全設計上非常に有用な知見が得られた。ま

た Zr(H)-ü 擬二元系状態図の計算から、水素濃度が高い程、高温酸化時に生じる prlOr-。相の酸素濃度も高くなるこ

とが予測され、被覆管を脆化させる仮説が導かれた。加えて、被覆管に対する第 3合金元素の水素固溶限へ及ぼす影

響を系統的に試験・評価した。

第四章では、原子力材料を初めとする様々な合金中に存在する、微細な析出物及び腐食生成物の機械的性質を評価

する技術を確立する為、ナノ・インデンテーション試験による材料評価方法を提案した。まず、種々の酸化物・金属

単結晶に対する試験より、ナノ・インデンテーションから得られた弾性率や硬さ値は、試料の作成条件に敏感に依存

する結果が得られ、そのメカニズ、ムを有限要素解析により明らかにした。この評価方法を踏まえ、第三章の prior-。

相のナノ・インデンテーション試験を行い、第三章の仮説を裏付けた。

第五章は結論であり、本研究で得られた成果を総括した。
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論文審査の結果の要旨

本論文は、原子力発電システム等で使用されるジルコニウム基燃料被覆管の、腐食挙動および腐食に伴う健全性に

関して、特に水素の影響に注目し、 Y 及び同じN族金属であるチタンとの比較を通して、実験的及び解析的に行われ

た研究をまとめたものである。

主な成果は以下のように要約できる。

ジルコニウムと水素の相互作用を物理化学的視点から明らかにするために、 Zr、Ti、 Y 各水素化物及び各水素固溶

体の機械的・熱的・電気的特性を系統的に測定し、第一原理分子軌道計算からその挙動を評価している。尚、測定に

際し、これまで作成が困難といわれていたバルク状の金属水素化物の作成方法を確立し、 Zr、Ti、 Y 各水素化物のバ

ルク体の、機械的性質を始めとする種々の物理化学的性質を測定している。この評価の結果、水素固溶により、 Zr、

Ti金属の金属結合が弱まり強度が低下すること、 Y金属では固溶水素を媒介とした結合により強度が上昇することを

明らかにしている。 y の水素化物は水素濃度とともに強度が上昇するのに対し、 Zr、Tiの水素化物は減少するメカニ

ズムを量子力学的視点から明らかにした。また、Ti水素化物の弾性率が著しく低下する現象、 Y水素化物の熱伝導率

が著しく大きいとしづ、特異な物性も評価している。

また、熱力学的観点からの研究として、高燃焼度化により炉内滞在期間が長期化する燃料被覆管の腐食量(酸化量、

水素吸収量)を評価する為に、ジルコニウム一酸素-水素三元系の熱力学的挙動を評価している。その結果、これま

で報告されていない室温""'1073 K における等温状態図等、被覆管の安全設計上非常に有用な知見を得られた。また

Zr(H)-ü 擬二元系状態図の計算から、水素濃度が高い程、高温酸化時に生じる pnor-。相の酸素濃度も高くなること

が予測され、被覆管を脆化させる仮説が導いている。加えて、被覆管に対する第 3 合金元素の水素固溶限へ及ぼす影

響を系統的に試験・評価している。

さらに、上述の被覆管脆化の仮説を検証するため、ナノ・インデンテーション法による析出相の強度評価を行い、

仮説を裏付ける結果が得られている。尚、ナノ・インデンテーション法による評価技術を確立する為、ナノ・インデ

ンテーション試験による材料評価方法も提案している 以上のように、本論文はジルコニウムの腐食に関する重要な

知見を与えており、特に、金属と水素の相互作用に関する研究成果は注目に値する。よって本論文は博士論文として

価値あるものと認める。




