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第１章 序論 

 

 本章では，研究の背景および原子力安全の観点からの本研究の位置付けについて述べた．原子力

安全を達成するには，原子炉施設に係るあらゆる段階で深層防護の概念が実装される必要がある．

運用段階では，原子炉機器の状態が刻々と変化し，その状況に応じた保全が求められる．原子炉機

器の性能を低下させる主要な要因が材料の経年劣化であり，保全の高度化のためには，材料学的な

視点が不可欠である．本研究では，材料学的な視点から深層防護の実装につながる知見を取得し，

軽水炉保全の高度化について論じることを目的とした．  
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1.1 エネルギー情勢 

世界の一次エネルギー消費量は経済成長と共に増加し続けており，1965 年の 38 億トン（石油換算）

から 2011 年には 122.7 億トンへと大幅に増加した（図 1.1-1）．2009 年にはリーマンショックから発

した世界的金融危機の影響で一時的に減少したものの，その後増加傾向を取り戻している．今後も

人口増加と発展途上国の経済成長等を背景にさらに増加し続けると予想されており，国際エネルギ

ー機関（IAE）によると[1]，2010 年から 2035 年までに世界の一次エネルギー需要は 35％程度増加す

る見込みである．また，一次エネルギー消費の大部分は化石燃料によって賄われており，2011 年時

点では全体の 87.1%（石油 33.1%，石炭 30.3%，天然ガス 23.7%）を占めている．化石燃料は有限な

資源であり，今後も大量消費を続けていけば価格の高騰や燃料の供給不足につながることが懸念さ

れる．また，発電時に発生する CO2 による気候変動リスクも懸念されている．気候変動に関する政

府間パネル（IPCC）の第 5 次評価報告書では[2]，「地球温暖化の主な要因が人間活動である可能性は

極めて高い（95～100%）」と記されており，地球温暖化を引き起こしている最大の要因は CO2 濃度

の増加であると説明している．地球温暖化を含む気候変動リスクは世界規模の問題であると共に問

題が深刻化してからでは対処が困難となる可能性があるため，予防原則の観点からも CO2 排出を抑

制するために化石燃料への依存度を下げるための努力が必要である．代替エネルギーとしては，バ

イオマスやその他の再生可能エネルギーの増加が見込まれているが，2035 年までの見通しでは化石

燃料への依存度を大きく減らすほどの供給量の増加には至っていない[1]．一方で，発電コストが安価

で優れたエネルギーの安定供給性を有する原子力の需要は中国やインド等の急速な経済成長を遂げ

る国々を中心に高まっており，2035 年には 2010 年と比較して原子力発電量は全世界で約 60％程度

増加する見通しである[1]．このように，世界的には増え続けるエネルギー需要を満たすために，今後

も原子力エネルギーは重要なエネルギー源として使用されると考えられる． 

我が国では，1973 年と 1979 年の 2 度の石油危機を経験し，石油代替エネルギーの導入促進にエネ

ルギー政策の重点が置かれてきた．一次エネルギーの石油依存度は 1979 年度時点では 71%を占めて

いたが，2010 年度には 40%まで大きく減少しエネルギー源の多様化が進んだ[3]．特にエネルギーの

多様化が著しいのは発電分野で，石油火力の割合は 2010 年には 8％まで減少しており，天然ガス，

石炭，原子力の割合が大幅に増加している（図 1.1-2）．中でも原子力発電は 2010 年度時点では国内

の発電量全体の 29％を占めており，化石燃料の代替エネルギーとして国内の電力の安定供給のため

に重要な役割を担っていた．しかし，2011 年 3 月 11 日に発生した東日本大震災における福島第一原

子力発電所事故によって原子力発電に対する国民の信頼は大きく揺らぎ，原子力発電を推進してき

た我が国のエネルギー政策は見直しを迫られた．民主党政権下では，2012 年 9 月 14 日に関係閣僚か

らなるエネルギー・環境会議で「革新的エネルギー・環境戦略」が決められた．そこには，「2030
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年代に原発稼働ゼロを可能とするよう，あらゆる政策資源を投入する」と記されており，原発ゼロ

ありきの極端な政策目標が掲げられた．原子力に代わるエネルギーとして短期的には，LNG 火力や

石炭火力発電所の増設，中長期的には風力，太陽光などの再生可能エネルギーの開発と省エネルギ

ーの推進などが掲げられている．しかし，原子力発電の代替電源と位置付けられている再生可能エ

ネルギーの開発は経済的にも量的にも未知数な部分が大きく，経済規模の大きい我が国のエネルギ

ー需要を満たすことは容易ではない．また，天然ガスや石炭への依存度が高まれば発電時の CO2 排

出量増加等による環境面の影響が懸念されるだけでなく，発電単価に占める燃料費の割合が増加す

ることにつながり，エネルギー自給率の低い我が国では貿易収支を悪化させる要因ともなる．2014

年 3 月現在では，政府は国の中長期的なエネルギー政策の方向性を決める「エネルギー基本計画」

の原案をまとめた．そこでは原発を重要なベースロード電源と位置付けて再稼働を進め，一定規模

を活用していく方針が明記されている．今後も我が国の電力供給を支える重要なエネルギー源とし

て期待されている．エネルギーの安定供給性，発電コスト，発電量当たりの CO2 排出量等多くの面

で利点を有する原子力エネルギーを有効に活用していくためにも事故の反省を真摯に受け止め，更

なる安全性向上のための努力が求められる． 

 

 

図 1.1-1 世界の一次エネルギー消費量の推移 出典：原子力図面集 2013 1-1-7 
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図 1.1-2 日本国内の電源別発電電力量の実績 出典：原子力図面集 2013 1-2-7 

 

1.2 原子力安全 

 原子力施設の安全性が他の産業施設と比べて特徴的なことは，「人」と「環境」を放射線の有害な

影響から守らなければならないことである．放射線防護の考え方については国際放射線防護委員会

（ICRP）の勧告が尊重されている．1977 年勧告[4]では，以下の 3 つの原則で表される線量制限体系

を提示した． 

①いかなる行為も，その導入が正味でプラスの利益を生むのでなければ採用してはならない．（放

射線利用の正当化） 

②すべての被ばくは，経済的及び社会的な要因を考慮に入れながら，合理的に達成できる限り低

く保たねばならない（ALARA: as low as reasonably achievable）．（放射線防護の最適化） 

③個人に対する線量は，委員会がそれぞれの状況に応じて勧告する限度を超えてはならない．（個

人の線量限度） 

このうち「放射線防護の最適化」は実際の放射線防護を考える上での主要な要素であるとされた．

2007 年勧告[5]では，どんなに低い線量でも確率的影響があると仮定して防護活動を行うこと，医療

被ばくを除いて平常時に線量限度以下に線量拘束値を設定し，それを目安に合理的に可能な限り被

ばくを低減するための対策を講じることが最適化の基本概念であると示されており，被ばく線量低

減のためのより高い目標が求められている．IAEA は INSAG-24[6]で，「人」，「社会」，「環境」の防護

を原子力安全の目的であると述べており，防護対象である「人」と「環境」という言葉の定義や意
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味は，時代や社会の変遷と共に変化していくと考えられる．一方で，原子力を利用する上で恒常的

に重要なのは，最新知見を取り入れながら ALARA の概念に基づき，放射線リスクを合理的に可能

な限り抑制するための継続的な努力が求められることである． 

 原子炉を運転すれば必然的に放射性物質が発生し，蓄積する．その意味では，原子炉は常に潜在

的な危険性を有していることになる．しかし，放射性物質と環境の間に幾重もの障壁を設け，放射

性物質を適切に管理することで，「人」と「環境」を放射線の影響から守ることが出来る．そのため

に重要な概念が深層防護（Defense in Depth）である．深層防護の概念は単なる物理障壁の多重性に

留まらず，障壁を守るための相補的な手段や複数の防護レベルにより構成される．IAEA による深層

防護レベルの定義を表 1.2-1 に示す[7]．レベル１では異常の発生防止，レベル 2 では，異常の制御・

検出，レベル 3 では事故の制御・制圧というように防護レベルごとに目的が設定されている．この

ように，幾重もの異常発生防止策を準備し，万一何らかの異常が発生した場合でも，それを検知し，

影響を緩和し，異常事態を収束へと向かわせることが意図されて複数の防護レベルが設定されてい

る．こうした深層防護の概念は，原子炉の設計段階のみに留まらず幅広く適用される．図 1.2-1 に示

すように，原子力発電に係るあらゆるフェーズ，すなわち，立地，設計，建設，試運転，通常運転

（定格出力運転，低出力運転，炉停止），使用済み燃料管理，炉廃止措置等のいずれにおいても，深

層防護の概念は適用されるべきである[8]．しかし，実際に深層防護の観点から，原子力発電に係るあ

らゆる段階において網羅的な対策を整備することは容易ではない．OECD/NEA の福島第一原発事故

調査報告書[9]でも指摘されているように，深層防護の概念は妥当であるが，その実装に問題があった

と考えられる．原子力発電の安全性を向上させるためには，深層防護の観点から運用段階を含めた

原子力発電に係るあらゆる段階において網羅的な対策を整備するための継続的な努力が必要である． 

 運転期間中に原子炉を安全な状態に保つためには，設計・製造段階における努力だけでなく，保

全によって原子炉システムが正常な状態を維持するための努力が重要となる．また，深層防護の観

点から，保全においても異常発生防止策と異常発生後の影響緩和策を併せて整備する必要がある．

原子炉内は高温・高圧・高エネルギー粒子の照射を受ける過酷な環境であり，使用される材料の経

年劣化が原子炉システムの健全性を低下させる主要な要因の１つである．そのため，使用期間中に

変化する原子炉機器の状態に応じた高度な保全を行うためには，材料学の観点を取り入れることが

重要である． 
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表 1.2-1 IAEA 深層防護レベルの区分[7] 

深層防護 

レベル 
目的 目的を達成するために不可欠な手段 

レベル 1 異常運転および故障の防止 保守的な設計，および建設段階と運転段

階の高い品質 

レベル 2 異常運転の制御および故障の検出 制御システム，制限システム，防護シス

テム，およびその他の監視設備 

レベル 3 事故の制御/制圧（設計ベースで想定さ

れた過酷レベル以下） 

工学的安全施設および事故時対応手順書

レベル 4 事故への発展の防止および過酷事故の

緩和を含むプラントの状態制御 

補完的な手段および事故時対応管理（ア

クシデントマネージメント） 

レベル 5 放射性物質が大量に放出されることに

よる放射線影響の緩和 

所外緊急時対応 

 

 

 

図 1.2-1 深層防護の基本概念や安全文化に係わる具体的安全原則の相互関係[8] 

 

 

深層防護の基本概念や安全文化に係る具体的安全原則の相互関係
Basic Safety Principles for Nuclear Power Plants, 75-INSAG-3 Rev. 1 INSAG-12, IAEA, (1999)安全文化
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1.3 材料破損メカニズムの展開 

深層防護上バランスがとれた対策が行えているかを確認する方法としてオブジェクティブツリー

と呼ばれる工学設計手法がある[10]．図 1.3-1 に示すように，オブジェクティブツリーには，まず，対

象とする「深層防護レベル」があり，その下に防護レベルに応じた「目的」とその目的に対応する

「安全機能」が記載される．基本的な安全機能としては「止める，冷やす，閉じ込める」があるが，

これらはより詳細な安全機能（例えば，燃料被覆管の健全性を維持する等）へと展開される．この

安全機能が満たされていれば問題はないが，実際には安全機能を阻害する可能性がある「脅威」が

存在し，その脅威が発現する「メカニズム」が存在する．ツリーの最下層にはこのメカニズムが働

かないようにするための「対策」が記載される．対策には，設備や装置で対応するものの他に，設

計仕様，安全裕度，基準類，作業員の力量，訓練などで対応するものがある．こうした階層構造を

ツリーとして展開し，対応すべき事象の発生メカニズムまで掘り下げて整理することで，深層防護

の観点から網羅的な対策が用意されているかを評価することが出来る． 

 

 

 

図 1.3-1 オブジェクティブツリーの構造[10] 
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 放射能閉じ込め機能を有する物理障壁としては，UO2焼結ペレット，燃料被覆管，冷却材圧力バ

ウンダリ，原子炉格納容器，原子炉建屋があり，閉じ込め機能を喪失する脅威としてそれぞれの材

料破損が挙げられる．このうち燃料被覆管の閉じ込め機能に関するオブジェクティブツリーの例を

図 1.3-2 に示す．被覆管に求められる機能は炉内での使用期間中に貫通性の損傷が起こらないことで

ある．その機能を脅かす被覆管の破損メカニズムと破損形態については，表 1.3-1 に示したように損

傷モードとして系統的に整理されている．破損メカニズムの多くは，被覆管材料の酸化や照射影響

等の材料劣化に起因することがわかる．そのため，炉内で変化する原子炉機器の状態に応じた対策

をとるためには，材料劣化の予測技術が重要である．本研究では，原子力燃材料の経年劣化を把握

するために重要な燃料被覆管の酸化及び，照射損傷を対象として予測技術高度化のための研究を行

った． 

 

 

 

図 1.3-2 燃料被覆管閉じ込め機能に関するオブジェクティブツリーの例 
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表 1.3-1 燃料損傷モード[11] 

メカニズム 損傷モード 

熱的 酸化に伴う脆化 

機械的 

塑性変形 

クリープ変形 

クリープ・コラプス 

疲労 

フレッティング摩耗 

化学的 過大腐食 

複合要因 
応力腐食割れ（SCC） 

水素脆化割れ 

 

 

 

 

1.4 被覆管材料破損後の対応 

 深層防護の観点から，バランスのいい対策を整備するためには材料破損の防止策だけでなく，材

料破損発生後の影響緩和策についても併せて検討しておく必要がある．本節では，燃料被覆管を例

にとり，材料破損後の対応について説明する． 

軽水炉で使用されている燃料棒は，ジルコニウム合金の被覆管の中に UO2 焼結ペレットを詰め，

その両端を溶接・密閉して製造されている．燃料被覆管は反応度制御，冷却性能維持のために重要

な燃料位置を保持する機能だけでなく，核分裂反応によって発生した放射性物質を燃料棒内に閉じ

込める機能（放射能閉じ込め機能）も有している．そのため，設計上は炉内での使用期間中に被覆

管に貫通性の損傷が生じないことが求められている．しかし実際には表 1.3-1 に示したように，フレ

ッティング摩耗，過大腐食，応力腐食割れ（SCC），水素脆化割れ等の様々な要因で使用期間中に燃

料被覆管が破損し，放射性物質が炉水へと漏えいする燃料リークが発生し，問題となることがある． 

 燃料は数年で取り替えられる消耗品であるため，継続的に改良していくことが可能である．原子

炉の実用化が本格化した 1970 年代には製造欠陥に起因する燃料破損が多く見られたが，燃料製造技

術の向上や炉水の水質管理の強化によって年々製造欠陥に起因するとみられる燃料破損は減少し，

1990 年代以降はほとんど報告されなくなった[12,13]．一方で，原子力エネルギーの高効率利用を目的

として 1980 年代後半から進められた燃料の高燃焼度化や運転条件の変更等により，燃料にとっては
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より厳しい使用条件となった．図 1.4-1 に，原子力施設情報公開ライブラリー（NUCIA）[14]に報告

された日本国内の原子炉における燃料リーク発生件数を示す．このように使用期間中の被覆管破損

は国内で年間 2 件程度発生しており，燃料破損に関する報告件数は近年ほとんど減少していない．

また，図 1.4-2 に示すように，稼働プラントあたりの燃料リーク報告件数でみても燃料の破損率は

1980 年代よりは減少しているものの，その後飽和している傾向が見られる．我が国の被覆管製造技

術は非常に優れており，日本を除く世界の燃料棒の破損率は平均で 10-5程度である[16]，一方で，日

本における破損率はわずかに 10-6程度である．しかし，燃料リーク発生時の対応が厳しいのも我が

国の特徴である． 

図 1.4-3 に，燃料リーク発生時の発電所への影響を示す．1980 年代には燃料リークが発生しても

特別な対応が取られていなかったが，近年では燃料リーク発生時により厳しい対応が取られるよう

になっている．最近 10 年ほどでは，破損燃料の取替を行うための原子炉の計画外停止件数が増加し

ており，燃料リーク問題がプラント全体に与える影響は非常に大きくなっている．表 1.4-1 に燃料リ

ーク発生時の炉水ヨウ素濃度と発電所の対応を示す．近年原子炉停止の判断が行われたリーク事象

は，1980 年代～90 年代前半の事象と比べて放射性物質の漏えい量が多いわけではなく，保安規定で

定められている運転上の制限値（LCO: Limiting Condition of Operation）よりも数桁も低い段階で保守

的な判断によって対応が行われていることがわかる．このような保守的な判断が行われることによ

って，燃料リークが発電所全体へ与える影響は大きくなっている．原子炉を停止する際には，通常

運転時以上の応力が材料に負荷されるため，材料健全性の観点からも計画外停止件数の増加は必ず

しも望ましいものではない．そのため，燃料被覆管破損後の対応についても最適化するための検討

を行い，破損の防止策と併せて合理的な対策を整備する必要がある． 
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図 1.4-1 日本国内の原子炉における燃料リーク発生件数[14] 

 

 

 

図 1.4-2 発電所 1 基当たりの燃料リーク報告件数[14,15] 
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図 1.4-3 日本国内の燃料リーク発生時の発電所への影響[14] 
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表 1.4-1 燃料リーク発生時の I-131 の漏えい量と発電所への影響[14] 

 

事象発生日 発電所 運転上の制限値 炉水中の I-131 濃度 発電所への影響

1982年 10月 21日 伊方発電所1号 1.44μCi/cc 10-5～10-3μCi/cc 台 - 

1984年 07月 09日 伊方発電所2号 1.44μCi/cc 10-5～10-3μCi/cc - 

1990年 10月 08日 浜岡発電所1号 7.7×103Bq/g 約 1.5 Bq/g  - 

1992年 05月 08日 伊方発電所2号 5.1×104 Bq/cm３ 最大 350 Bq/cm３ - 

1999年 01月 20日 玄海発電所3号 6.3×104 Bq/cm３ 32 Bq/cm３ - 

2004年 02月 25日 大飯発電所3号 4.0×104 Bq/cm３ 0.87～1.1 Bq/cm３ 停止期間延長 

2006 年 11 月 01 日 玄海発電所2号 5.2×104 Bq/cm３ 1.2～1.4 Bq/cm３ - 

2008年 01月 09日 高浜発電所1号 5.7×104 Bq/cm３ 1.5～2.0 Bq/cm３ 手動停止 

2008年 08月 19日 大飯発電所4号 4.0×104 Bq/cm３ 約 8.8 × 10-1 ～ 約 1.1 

Bq/cm３ 

手動停止 

2009年 04月 12日 志賀発電所2号 1.3×103Bq/g 最大 3.8×10-2 Bq/g 出力低下 

2009年 08月 31日 大飯発電所2号 6.3×104 Bq/cm３ 4.9×10-1～1.0 Bq/cm３ 手動停止  

2009 年 11 月 19 日 伊方発電所3号 3.2×104 Bq/cm３ 約 0.2 Bq/cm３ - 

2010年 02月 01日 大飯発電所1号 6.3×104 Bq/cm３ 0.682 Bq/cm３ 手動停止  

2010年 04月 19日 美浜発電所2号 4.5×104 Bq/cm３ 1.40～7.82×10 Bq/cm３ 手動停止  

2010年 12月 10日 玄海発電所3号 6.3×104 Bq/cm３ 0.15～0.59 Bq/cm３ 手動停止  

2011 年 05 月 02 日 敦賀発電所2号 4.0×104 Bq/cm３ 1.6 × 10-1 ～ 6.3 × 10-1 

Bq/cm３ 

手動停止  

 

 

 

1.5 本研究の目的と論文の構成 

運用期間中に原子炉システムの安全性を維持するためには，変化するシステムの状態に応じた適

切な保全が継続的に行われる必要がある．原子炉システムの健全性を低下させる主要な要因の１つ

が炉内の過酷な環境で使用される材料の経年劣化である．そのため，刻々と変化する原子炉システ

ムの状態に応じた保全を行うためには，材料学的な視点が不可欠である．炉内の材料の状態を継続

的にモニタリングすることは出来ないので，保全の高度化を実現するためには，限られた情報から

変化する材料の状態を予測するための材料劣化予測技術の向上が求められる．また，深層防護の観

点から材料損傷の未然防止策と共に，損傷した場合の影響緩和策についても併せて検討する必要が

ある．本研究の目的は，原子力材料の劣化予測技術向上と材料損傷の管理の最適化のためのモデリ

ング研究を通じて，原子力安全の深層防護の実装につながる知見を材料学の視点から取得し，軽水
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炉保全の高度化について論じることである． 

材料の経年劣化は，格子欠陥の生成や原子の拡散といった時間的にも空間的にも微小スケールの

現象に起因している．そのため，劣化メカニズム解明や理論的根拠に基づいた材料劣化予測モデル

を構築するためには，実験的手法では取得が困難である微視的な情報を補完する必要があり，第一

原理計算や分子動力学法に代表される種々の計算機シミュレーション手法が有効である．しかし，

材料の経年劣化は時間的にも空間的にもマルチスケールな現象であるため，対象とする現象に応じ

た解析手法を使い分け，また，異なるスケール間で上手く情報を引き継ぎながら評価を行う必要が

ある．本研究では，原子力燃材料の劣化予測技術の高度化に資するために，種々の数値解析手法を

用いて軽水炉燃料被覆管の酸化メカニズムの究明及び，照射下材料ミクロ構造変化に関するマルチ

スケール解析手法の高度化のためのモデルの提案を行った．さらに，材料破損に備えた対策として，

確率論的リスク評価手法の援用による保全管理戦略の分析を行った． 

本論文は全 5 章から構成される．第 1 章は，序論であり本研究の背景及び位置付けについて述べ

た．第 2 章では，第一原理量子計算による燃料被覆管酸化メカニズムの理論解析について述べる．

第 3 章では，材料経年劣化事象である照射損傷について，分子動力学法やモンテカルロ法による解

析結果を相補的に用いて，反応速度論に基づく解析を行った．第 4 章では，確率論的リスク評価手

法に着目し，事象の発生頻度とその検査保全頻度の関係を論じ，軽水炉燃料被覆管破損と保全対応

について分析した．第 5 章では，本研究で得られた結果を総括する． 
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第 2 章 燃料被覆管酸化メカニズムの理論解析 

 

 これまでに燃料の高燃焼度化が段階的に進められており，炉内での使用期間の長期化に伴い被覆

管酸化量の増加が燃料健全性の低下を引き起こす問題となっている．被覆管酸化の予測技術に関し

ては，酸化反応の律速過程の理解が十分に得られておらず，実験事実に基づいた経験的な予測式が

用いられている．本研究では，第一原理量子計算によって ZrO2酸化膜中の酸素拡散の活性化エネル

ギーについて応力依存性を評価し，その解析結果をもとに，1 次元拡散モデルによって酸化速度の応

力依存性について考察した．本研究によって、これまで明らかになっていなかった実験的に報告さ

れている被覆管の酸化速度が，酸素拡散の応力依存性によって説明し得ることが示された． 
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2.1 燃料被覆管の経年劣化 

 軽水炉燃料は一定期間使用して取り替えられるため，必要に応じて改良することが可能である．

これまでに，燃料の経済性の向上や使用済燃料の発生量低減を目的として，沸騰水型原子炉（BWR），

加圧水型原子炉（PWR）共に燃料の高燃焼度化が 1980 年代後半から段階的に進められてきた（表

2.1-1，表 2.1-2）．今後の情勢は不透明ではあるが，これまでに高燃焼度化の次段階（燃料集合体燃

焼度 60-70GWd/t）を視野に入れた研究開発が行われている[2]．高燃焼度化が進めばウラン資源の高

効率利用が可能になる一方で，燃料の原子炉内における使用期間を長期化させる必要があり，材料

にとってはより過酷な使用条件となる．このような炉内滞在期間の長期化によって問題となるのが

燃料被覆管の酸化量の増加である[3]． 

  

 

表 2.1-1 国内 BWR 燃料の高燃焼度化実績[1] 

BWR 高燃焼度化ステップ Ⅰ Ⅱ Ⅲ 

235平均濃縮度（wt％） 3.0 3.4 3.7 

燃料集合体平均燃焼度(GWd/tU) 33.0 39.5 45.0 

燃料経済性向上目標 10% 20% 30% 

使用済燃料低減目標 10% 25% 33% 

導入時期 1987 年 1991 年 1999 年 

 

 

表 2.2-2 国内 PWR 燃料の高燃焼度化実績 

PWR 高燃焼度化ステップ Ⅰ Ⅱ 

235U 最高濃縮度（wt％） 4.1 4.8 

燃料集合体最高燃焼度(GWd/tU) 48 55 

導入時期 1990 年 2004 年 
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燃料被覆管材料として使用されているジルコニウムは高温高圧の冷却水あるいは水蒸気と反応し，

次式で表せるように二酸化ジルコニウムを形成する． 

222 2HZrOO2HZr      (2.1-1) 

 酸化反応の結果として生成した水素の一部は被覆管材料中に吸収され，固溶限を越えるとジルコ

ニウム水素化物として析出し，材料強度を低下させる原因となる．また，被覆管表面に形成される

二酸化ジルコニウム自体も材料強度が低く，脆化の原因となる．反応度事故（RIA: Reactivity Initiated 

Accident）や冷却材喪失事故（LOCA: Loss Of Coolant Accident）を模擬した実験では，被覆管の腐食

に起因すると考えられる燃料破損限界値の低下が報告されている[4-6]．さらに，ジルコニウム酸化膜

は金属ジルコニウムと比べて熱伝導率が１桁程度低いため，酸化膜が厚くなるにつれて燃料の熱を

逃がしにくくなり，UO2 ペレットや被覆管の温度上昇につながることが懸念される．そのため，燃

料の健全性を維持するためには，被覆管の酸化量を出来るだけ低い水準に抑えておく必要がある． 

 

 

2.2 被覆管の酸化反応 

ジルコニウム合金の酸化反応は熱活性化プロセスであると考えられ，被覆管の酸化速度は主に温

度の関数として表されている．また，酸化速度は酸化膜厚さが 2~2.7μm 前後に達すると変化するこ

とが実験的に知られている[7]．図 2.2-1 に経験的に知られているジルコニウム合金酸化量の時間変化

を示す．このように経験的には酸化速度が変化する遷移前は，酸化量は時間の 1/3 乗に比例し，遷移

後は 1 乗に比例する．実際に，軽水炉燃料の設計段階において燃料の健全性を評価するために使用

されている FEMAXI-6 コード[8]でも，酸化膜厚さ S は時間 t の関数として次式で与えられている． 

 

  3

1
3

0
3 15660

exp10464.7














  S

T
ttS

遷移前：　

        (2.2-1) 

 

  TRANS
T

ttS 







14080
exp32.124　

遷移後：

              (2.2-2) 

 

ここで， S0 は初期の酸化膜厚，STRAN は遷移時の酸化膜厚，T は酸化膜と金属層の界面温度を表す．
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ただし，ここで用いられている酸化予測式は経験式であり，酸化過程を律速するメカニズムについ

ては明らかになっていない．被覆管酸化量の予測精度を向上させるには，こうした経験的な知見に

加えて，酸化挙動の機構論的な理解が必要となる． 

 

 

 

図 2.2-1 ジルカロイの腐食増量曲線[7] 

 

酸化膜の成長は，陽イオン（金属イオン）の移動によって成長する場合と，陰イオン（酸素イオ

ン）の移動によって成長する場合に分けられる．ジルコニウム合金の酸化膜は陰イオンの移動によ

り成長するため，酸化膜は金属/酸化膜界面付近で形成される[9]．遷移前のジルコニウム合金は緻密

な酸化膜に覆われており，酸化膜が成長するためには，被覆管表面（酸化膜／冷却水界面）付近に

存在する酸素イオンが酸化膜／金属界面まで拡散によって移動する必要がある．そのため，酸化反

応は酸化膜中の酸素の拡散過程に強く依存すると考えられる．しかし，拡散律速反応では通常，反

応量は反応時間の 1/2 乗に比例することから，上述の遷移前の 1/3 乗則とは矛盾することになる．そ

のため酸素イオンの拡散を阻害する何らかの因子が作用していると考えられる． 

ジルコニウム合金の酸化反応に及ぼす影響因子は図 2.2-2 に示す通り，材料の組成等の材料因子と

照射，水質等の環境因子に分けることが出来る．これらの因子が酸化速度に影響を及ぼすと考えら

れ，様々な実験が行われている．水質に関しては，酸化の初期段階において pH を 1~13 と変化させ

ても酸化速度に変化が見られず，遷移前の酸化反応は酸化膜の表面反応に律速されているわけでは
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ないと報告されている[11]．また，炉外かつ純ジルコニウムを用いた試験においても，酸化量は時間

の 1/3 乗に比例する傾向が報告されている[12]ことから，照射影響やジルカロイの添加元素の影響が

なくても 1/3 乗則が成立すると考えられる．これまでの研究から遷移前の段階における酸化反応を律

速するのは酸化膜中の酸素の拡散過程であるという見方が有力であり[13]，本研究では拡散過程に及

ぼす金属と酸化膜の平衡体積差に起因して作用する圧縮応力の影響に着目した．酸素の拡散は原子

レベルの現象であり，第一原理量子計算による解析によって ZrO2酸化膜中の酸素の拡散プロセスに

及ぼす応力の影響を評価した． 

 

 

 

 

図 2.2-2 ジルカロイの水中腐食に及ぼす影響因子[10] 

 

 

2.3 評価方法 

2.3.1 評価プロセスの概要 

 ZrO2 酸化膜中の酸素の拡散は熱活性化プロセスであり，酸素が移動するためにはポテンシャルエ

ネルギーの障壁を越える必要がある．そのため，空孔拡散機構を仮定すると応力が作用していない

状態と応力が作用した状態における酸素の拡散係数は次式で表せる． 

 

照射

水質

温度/時間
組成/製造条件
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Matrix / Precipitate
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環境材料

＝
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ここで，D0と D は応力が作用していない条件の拡散係数と応力が負荷された状態の拡散係数をそれ

ぞれ表す．z は配位数，νはデバイ振動数，λは拡散パスの距離，EfVは空孔形成エネルギー，Emは

酸素の移動エネルギー，k はボルツマン定数，T は温度を表す．また，ΔEfVとΔEmは応力が負荷さ

れたことによる空孔形成エネルギーと移動エネルギーの変化量をそれぞれ表す． 

 式(2.3-1)と式(2.3-2)より，応力が負荷されたことによる拡散係数の変化率は次式で記述できる． 

 






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 


kT

EE

D

D mfV

0

exp          （2.3-3） 

 

 本研究では電子状態計算によって，空孔形成エネルギーと移動エネルギーの応力依存性を評価し，

その結果を基に酸化膜成長速度に及ぼす応力の影響について考察した． 

 

 

2.3.2 第一原理量子計算 

LCAO 基底を用いた密度汎関数法コードである SIESTA3.0[14]を用いて第一原理量子計算を行った．

各原子についてはノルム保存型 Troullier-Martins 擬ポテンシャル[15]を用いており，Kohn-Sham 方程式

における交換相関項にはPerdew-Burke-Ernzehof型[16]の一般化された密度勾配近似（GGA）を用いた．

基底関数としては Split Valence 基底関数と分極基底関数を併せて用いた． 

 本研究では，ジルコニウム酸化膜で観察される典型的な結晶構造である単斜晶 ZrO2 と正方晶

ZrO2
[17]を対象として計算を行った．単斜晶 ZrO2 は空間群 P21/c(No.14)に帰属し，ユニットセルは原

子 12 個で構成される．一方，正方晶 ZrO2は空間群 P42/nmc(No.137)に帰属し，ユニットセルは原子

6 個で構成される（図 2.3-1）． 

 

 



 

22 
 

 

図 2.3-1 単斜晶 ZrO2と正方晶 ZrO2の結晶構造 

 

 

2.4 結果・考察 

2.4.1 結晶構造の最適化 

まず，ユニットセルの結晶構造を最適化するために，BZ（Brillouin Zone）内積分における k 点サ

ンプリングは Monkhorst-Pack 法[18]で，単斜晶 ZrO2と正方晶 ZrO2に対して 10×10×10 と 16×16×16

の条件でそれぞれ計算を行った．図 2.4-1 に凝集エネルギーの体積依存性を示す．これは温度 0K に

おける計算結果であり，1449K 以下の温度では単斜晶 ZrO2が正方晶 ZrO2よりも安定な相であるとい

う実験事実[19]とも一致している．この計算データを次式の Murnaghan の状態方程式[20]でフィッティ

ングすることによって体積弾性率を算出することが出来る． 
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ここで，Etotはスーパーセルのトータルエネルギー，V は体積，V0は平衡体積，B は体積弾性率，Ｐ

は圧力を表す．表 2.4-1 と表 2.4-2 に単斜晶 ZrO2と正方晶 ZrO2における本研究の緩和計算によって

得られた物性値と VASP コードを用いて算出された計算値，実験値との比較をそれぞれ示す．単斜

ZrO2 正方晶 P42/nmc space group：137 
格子定数： a=b=3.6382 (Å)  c=5.2810
ユニットセル：原子6個（Zr:2, O：4）

ZrO2 単斜晶 P21/ｃ space group：14 
格子定数 ：a=5.1507 (Å)  b=5.2028 

c=5.3156  β=99.196(degree) 
ユニットセル：原子12個（Zr:4, O：8）
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晶 ZrO2については，平衡格子定数，体積弾性率とも実験値とよく一致している．一方で，正方晶 ZrO2

は，高圧安定層であり，常温・常圧の条件では安定に存在しないため，今回の計算値と実験値を比

較することは出来ない． 

 

 

 

図 2.4-1 凝集エネルギーの体積依存性 

 

 

表 2.4-1 単斜晶 ZrO2の物性値 

  

  

平衡格子定数 平衡体積

V0/ZrO2(nm3) 

体積弾性率 

B（GPa） a（Å） b（Å） c（Å） β（degree）

本研究 5.186 5.232 5.372 99.58 0.0359 175.5 

VASP[21] 5.209 5.272 5.377 99.23 0.0364 162.8 

実験値[22] 5.1505 5.2116 5.3173 99.230 0.0352 172[23] 
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表 2.4-2 正方晶 ZrO2の物性値 

 

平衡格子定数 

a = b（Å） 
c/a 比 

平衡体積

V0/ZrO2(nm3) 

体積弾性率 

B（GPa） 

本研究 3.618 1.462 0.0346 217.6 

VASP[21] 3.623 1.443 0.0346 179.9 

 

 

 

2.4.2 空孔形成エネルギーの応力依存性 

最適化したユニットセルを用いて，単斜晶 ZrO2と正方晶 ZrO2で酸素空孔を１つ導入した原子 47

個（Zr：16 個，O：31 個）のスーパーセルを作成した．k 点サンプリングは Monkhorst-Pack 法で 5

×5×5 の条件で計算を行った．ここで，図 2.4-2 に示したように単斜晶 ZrO2には 2 種類の酸素空孔

の配置が考えられるため，O1 空孔と O2 空孔と区別してそれぞれ評価を行った． 

まず，それぞれのスーパーセルの体積を等方的に変化させ，空孔形成エネルギーの応力依存性を

評価した．ここで，応力が作用した条件と作用していない条件における空孔を配置したスーパーセ

ルのトータルエネルギーの差を空孔形成エネルギーの変化量と定義した．図 2.4-3 に等方的に体積を

変化させた時の空孔形成エネルギーの応力依存性を示す．圧縮応力，引張応力共に系のエネルギー

を上昇させる傾向が見られる．次に，スーパーセルを軸方向に変形させて，それぞれの応力と空孔

形成エネルギーの変化量の関係を評価した．図 2.4-4 に軸方向にスーパーセルを変形させた時の空孔

形成エネルギーの応力依存性を示す．等方的に体積を変化させた場合と同様に応力が強くなるほど

系のエネルギーが上昇する傾向が見られた．ジルコニウムは，金属と酸化物の平衡体積の比である

Pilling-Bedworth 比が 1.56 と高く，酸化膜には平衡体積差に起因する強い圧縮応力が作用する．この

圧縮応力は酸化膜の成長と共に増加し，最大で 1GPa 程度になると実験的に評価されている[24,25]．表

2.4-3 に１GPa の圧縮応力が作用した時の空孔形成エネルギーの変化量を示す．応力が作用する方向

によってエネルギー変化量に違いが見られ，最大で 0.032eV 程度のエネルギー上昇が見られた． 
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図 2.4-2 単斜晶 ZrO2及び正方晶 ZrO2における酸素空孔の配置 

 

 

図 2.4-3 等方的に応力を作用させた時の空孔形成エネルギーの応力依存性 
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図 2.4-4 軸方向に応力を作用させた時の空孔形成エネルギーの応力依存性 

 

表 2.4-3 1GPa の圧縮応力が作用した時の空孔形成エネルギーの変化量 

 静水圧 a 軸方向 b 軸方向 c 軸方向 

単斜晶 ZrO2(O1) 0.010eV 0.012eV 0.011eV 0.032eV 

単斜晶 ZrO2(O2) 0.012eV 0.016eV 0.010eV 0.022eV 

正方晶 ZrO2 0.015eV 0.011eV - 0.006eV 
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2.4.3 移動エネルギーの応力依存性 

 正方晶 ZrO2 は高圧安定層であり，応力が強く作用する環境でよく観察される結晶構造である[17]．

本研究では，分子動力学研究[26]によって最もエネルギー障壁の低い拡散パスであると評価されてい

る，図 2.4-5 に示す正方晶 ZrO2の酸素空孔の拡散パス A について移動エネルギーの応力依存性を評

価した．図 2.4-6 は酸素イオンが拡散パス A を通る時のエネルギー変化量を位置の関数として表し

ている．エネルギー上昇の最大値から移動エネルギーは 2.32eV と算出された．ここでは，酸素原子

を ab 面内で固定し，さらにスーパーセルの境界原子の座標を固定して緩和計算を行っている．拡散

パス A を通過した時の a 座標，b 座標の軌跡を図 2.4-7 に示す．a 軸方向に対してはほとんど移動し

ておらず，b 軸方向には 2 つの Zr 原子の間を通過する際に Zr から遠ざかるように移動している．次

に，等方的及び軸方向に 1GPa の圧縮応力を作用させた状態で酸素空孔の移動エネルギーを算出した．

表 2.4-4 に応力を作用させたことによる移動エネルギーの変化量を示す．作用する応力の方位依存性

が強く，a 軸方向に応力を作用させた時に最大で 0.041eV のエネルギー上昇が見られた．また，空孔

形成エネルギーよりも強い応力依存性を示している． 

 図 2.4-8 に正方晶 ZrO2の拡散パスＡについて，正方晶の a 軸方向に圧縮応力が作用した時の，空

孔形成エネルギーと移動エネルギーの応力依存性を示す．応力とエネルギー変化量には比例関係が

みられ，応力が 1GPa のときのエネルギー上昇量は 0.052eV だった．弾性論では，エネルギーと応力

の間に比例関係が成立するため，結晶構造が変わっても移動の活性化エネルギーの応力依存性には

同様に比例関係が見られると考えられる． 

 

 

 

図 2.4-5 酸素の拡散パス A 

a

c
b

Diffusion path A
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図 2.4-6 酸素空孔が拡散パスＡを通る時のエネルギー上昇 

 

 

図 2.4-7 酸素空孔が拡散パスＡを通る時の a 座標，b 座標の変化 

 

表 2.4-4 1Gpa の圧縮応力が作用した時の移動エネルギーの変化量 

 静水圧 a 軸方向 b 軸方向 c 軸方向 

ΔEm 0.033eV 0.041eV 0.016eV 0.023eV 
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図 2.4-8 酸素空孔の移動エネルギーと空孔形成エネルギーの応力依存性 

 

 

2.4.4 拡散係数の応力依存性 

第一原理量子計算の評価結果をもとに式（2.4-1）から応力が作用したことによる拡散係数の変化

率を算出した．図 2.4-9 に a 軸方向に応力が作用した時の拡散係数の応力依存性と温度依存性を示す．

圧縮応力の増加と共に拡散係数が低下する．また，温度が低い条件ほど拡散係数の低下率が大きい．

さらに，表 2.4-5 に炉内の使用環境を想定して温度 300℃の条件において 1GPa の圧縮応力が作用し

た時の拡散係数の変化率を示す．最も影響が大きかったのは a 軸方向に応力が作用した時であり，

応力が作用したことによる拡散係数の変化率が 0.347 であり，拡散係数を 1/3 程度まで減少させるほ

どの影響が見られた． 
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図 2.4-9 a 軸方向に応力が作用した時の拡散係数の温度，応力依存性 

 

表 2.4-5 温度 300℃における 1GPa の圧縮応力が作用した時の拡散係数の変化率 

 Isotropic a-axial b-axial c-axial 

D/D0 0.376 0.347 0.581 0.559 

 

 

2.4.5 酸化膜成長速度の応力依存性 

 酸素イオンが酸化膜表面から酸化膜/金属界面へ拡散する 1 次元の拡散モデルを用いて，被覆管酸

化膜の成長速度を評価した．被覆管の径方向にメッシュを区切り，それぞれのメッシュの酸素濃度

の時間変化を下記の拡散方程式を解くことで算出した． 
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ここで，C はそれぞれのメッシュの酸素濃度，t は時間，x は酸化膜表面（水側）から被覆管内側へ

の距離を表す．また，酸素の拡散係数 D は酸化膜の成長と共に圧縮応力の影響で低下する．圧縮応

力については，実験知見[24-27]をもとに酸化膜厚さに比例し，厚さ 2μm のとき最大値 1GPa になると

仮定した． 

図 2.4-10 は実際に拡散方程式を解き，酸化膜厚さの成長速度を評価した結果である．ただし，本

研究では拡散係数の定量的な値は評価していないため，ここでは，拡散係数の低下率を基に酸化膜

成長速度の応力依存性を定性的に評価している．応力が作用していない条件では，拡散係数が一定

であり，酸化膜厚さが時間の 1/2 乗に比例する一般的な拡散律速過程の条件を満たしている．拡散係

数の応力依存性を考慮した条件では，酸化膜の成長と共に拡散係数が低下し，結果として酸化膜の

成長速度も低下する．応力を考慮した条件では酸化膜厚さは，時間の 1/3 乗との比例関係に近づいて

おり，実験的に得られる結果と定性的に一致している．本研究結果から，ZrO2 酸化膜に作用する応

力の影響による拡散係数の低下を考慮することで，実験的に知られている遷移前の 1/3 乗則を説明し

得ることが示された． 

 

 

図 2.4-10 ZrO2酸化膜厚の経時変化 
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2.5 第2章のまとめ 

燃料健全性を評価するために重要な燃料被覆管の酸化プロセスについて，第一原理量子計算によ

る原子レベルの解析によって律速過程の解明を試みた．得られた成果を以下に示す． 

 

 空孔形成エネルギー，移動エネルギー共に圧縮応力が作用するとエネルギーが上昇する． 

 ZrO2酸化膜で想定される 1GPa 程度の圧縮応力が作用した条件では，エネルギー上昇は，わず

か 0.052eV 程度だった．しかし，使用環境で想定される温度 300℃の条件では拡散係数を 1/3

程度に低下させるほどの影響が見られた． 

 拡散係数の応力依存性を考慮して酸化膜の成長速度を評価した結果，応力の影響によって酸

化膜の成長速度が低下し，実験的に評価されている遷移前の 1/3 乗則に近づくことが示唆され

た． 

 本成果は，燃料被覆管の遷移前の酸化速度における 1/3 乗則に理論的な根拠を与え得るもので

ある．この予測式と遷移に関する実験的知見を合わせることで、遷移時期を高い精度で予測

することも可能となり，燃料の破損率を低く抑えることが出来る使用期間の検討につながる

ことが期待できる． 
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第 3 章 材料照射損傷モデル 

 

 原子力材料は一般の工業材料とは異なり，高エネルギー粒子の照射を受ける過酷な環境で使用さ

れ劣化する．そのため，原子力材料の健全性を予測するためには材料照射損傷の進展を精確に予測

することが重要である．また，材料の照射損傷プロセスは時間的・空間的にマルチスケールな現象

であり，様々な数値解析手法を相補的に用いた評価が必要である．本研究では、分子動力学法やモ

ンテカルロ法による解析結果を相補的に用い，これまで理論的な扱いが困難であった欠陥集合体形

成過程を，“定常核生成の仮定”を用いずに記述しうるモデリングの方法論を示した．これにより、

集合体形成に関するモデルの適用範囲を高温側へと拡張することに成功した． 
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3.1 炉内材料の照射損傷 

 原子炉で使用される材料が一般的な構造材料と比べて大きく異なる点は，核分裂反応によって生

成される中性子等の高エネルギー粒子の照射環境下で使用される点である．高エネルギー粒子の衝

突によって材料構成原子は正規の格子位置からはじき出され，格子間原子や原子空孔といった照射

欠陥が生成される．格子間原子が円盤状に集合化した転位ループの形成は材料強度の変化に寄与す

ることが知られている．また，空孔の集合体であるボイドが形成されるとそこに含まれる格子点の

数に対応する分だけ体積が増加し，材料の寸法安定性に悪影響を及ぼす．そのため，炉内で使用さ

れる材料の経年劣化を予測するためには，材料の照射損傷プロセスを正しく考慮する必要がある． 

 

 

3.2 照射損傷プロセス 

 材料の照射損傷プロセスは，材料構成原子のはじき出しや不純物原子の生成といった原子レベル

の現象に起因し，時間の経過と共に欠陥が材料中を拡散し，相互作用するスケールを広げながら欠

陥集合体の形成，材料の微細構造変化，さらにはマクロな材料特性変化へとつながる．図 3.2-1 に材

料照射損傷プロセスの時間スケール・空間スケールの概略を示す．このように，材料の照射損傷プ

ロセスは対象とする現象が時間的にも空間的にも非常に幅広く，多様な物理を内包している．この

ようなマルチスケールな現象を単一の手法で評価することは不可能であり，様々な実験手法や数値

解析手法を相補的に用いて評価を行う必要がある． 

 照射場を定量化するための指標として，単位原子当たりのはじき出し数を表す dpa（displacement 

per atom）が一般的に用いられている．しかし，単位時間当たりのはじき出し数である損傷速度（dpa/s）

は商用炉や材料試験炉等の照射施設によって大きく異なり，同一の照射施設でも材料が配置される

場所によって桁違いである．また，損傷速度に代表される照射能力を定量化する指標は，マルチス

ケールな材料照射損傷プロセスにおける初期の欠陥形成プロセスに関する情報に過ぎない．問題と

なる材料のミクロ組織変化や機械特性変化といったマクロな情報とは大きな隔たりがある．そのた

め，材料の照射条件と材料劣化を結び付けるための方法論が必要である．モデリング手法は，実験

的手法のみでは取得が困難な微視的な情報を補完する手段として有効である．本研究では，分子動

力学法やモンテカルロ法による解析結果を相補的に用いて，欠陥集合体の形成プロセスを理論的に

取り扱うことができるモデルを構築した． 
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図 3.2-1 照射損傷プロセスのマルチスケール性 

 

結晶中の欠陥集合体形成プロセスを解析的に評価する手法として反応速度論的手法が用いられる．

この手法は点欠陥濃度の時間変化を反応速度式で記述し，差分法によって，欠陥濃度の時間変化を

求める手法であり実験結果との比較が容易である．しかし，反応速度式を構築するためには数多く

のパラメータを設定する必要があり，そのために数値解析手法をもとに得られた結果や実験結果が

用いられる．反応速度論モデルにおける取り扱いが困難なプロセスとして，欠陥集合体の核生成プ

ロセスが挙げられる．ボイドや転位ループ等の欠陥集合体が形成されると，材料の機械特性や寸法

安定性に影響を与えることが知られており，これまでに転位ループやボイドの核生成・成長プロセ

スを評価するために数多くのモデルが提案されてきた[1-6,7-8]．欠陥集合体の形成プロセスは，欠陥集

合体がある程度大きなサイズに成長するまでエネルギー的に不安定であり平均的には収縮する（図

3.2-3）．この欠陥集合体が安定な核に成長するまでの核生成プロセスは温度や損傷速度（dpa/s）等の

照射条件に強く依存するが，平均的な取り扱いが困難であり，反応速度論解析においては欠陥集合

体の臨界サイズなど多くの仮定を置かざるを得なかった．本研究では，分子動力学法を用いて評価

された欠陥エネルギー論を取り入れ，ボイド核生成プロセスを取り扱うモンテカルロモデルを構築

し，従来の“定常核生成モデル”との比較を行った．さらに，ボイドと転位ループの核生成・成長

を取り扱うことが出来る反応速度論モデルを構築し，解析を行った． 
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図 3.2-3 欠陥集合体核生成エネルギーのサイズ依存性 

 

 

3.3 欠陥エネルギー論 

核生成プロセスを理論的に取り扱うためには，欠陥集合体の熱的安定性を考慮したモデルを構築

する必要がある．本研究では，分子動力学法によって評価されたα-Fe 中の転位ループとボイドの形

成エネルギーの情報をもとに構築された連続体モデルを用いた．欠陥集合体の形成エネルギーは集

合体サイズ n の関数として以下のように記述することが出来る[9]． 

 

2/1f
I 7035.41392.1 nnEn                            (3.3-1)     

3/13/2f
V 75526.07906.2 nnEn                         (3.3-2)   

  

Efは欠陥集合体の形成エネルギー，下付き文字 nI，nV はサイズ n（n 個の単欠陥から成る）の転位

ループおよびボイドをそれぞれ表す．図 3.3-1 に欠陥集合体形成エネルギーのサイズ依存性を示す．

サイズに対する増加関数であり，転位ループの方がボイドよりも形成エネルギーが高い．さらに，

欠陥集合体の形成エネルギーの情報をもとに欠陥集合体と単欠陥の結合エネルギーを次式で記述で

きる． 
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b
II,nE はサイズ n の転位ループと SIA の結合エネルギー，

f
VV,nE はサイズ n のボイドと空孔の結合エネ

ルギー， f
IE は SIA 形成エネルギー， f

VE は空孔形成エネルギーをそれぞれ表す．ここでいう結合エ

ネルギーとは，欠陥集合体の中から単欠陥を１個取り除いてマトリクス中に置くために必要なエネ

ルギーを指す．図 3.3-2 に結合エネルギーのサイズ依存性を示す．結合エネルギーは欠陥集合体サ

イズが大きくなるほど高くなり，集合体が安定になる．また，転位ループと SIA の結合エネルギー

はボイドと空孔の結合エネルギーよりも非常に高く，転位ループの方が材料中に安定に存在するこ

とが分かる．このような分子動力学法によって評価された欠陥エネルギー論の情報を取り入れるこ

とで，核生成プロセスを理論的に取り扱うことが出来るモデルを構築することが可能である． 

 

 

図 3.3-1 欠陥集合体形成エネルギーのサイズ依存性 
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図 3.3-2 欠陥集合体と単欠陥の結合エネルギーのサイズ依存性 

 

 

3.4 ボイド核生成のモンテカルロモデル 

本節では分子動力学法で得られた欠陥エネルギー論をもとに構築したボイドの核生成・成長プロ

セスを取り扱うモンテカルロモデル[10]を用いた評価について紹介する．照射環境下では，材料中に

空孔や格子間原子，核変換生成物等の非平衡欠陥が数多く生成する．このような非平衡な系を幅広

く一様に取り扱うことは困難である．本研究モデルでは，１つのボイドに着目し，ボイドに対する

照射欠陥（空孔，自己格子間原子（SIA））の流入及び流出を考慮することでボイドの核生成・成長

プロセスを取り扱うことができる．モデルとして以下のことを仮定する． 

 

 ボイドの成長と収縮は空孔と格子間原子の流入・流出によって決まる．  

 ボイドに対する欠陥フラックスは、ボイドから無限遠に離れたマトリクス中とボイド近傍の欠

陥の濃度勾配によって決まる．  

 系の中に，転位ループが存在するとし，バイアス効果（格子間原子の方が空孔より転位ループ

に吸われやすく，残った空孔によってボイドが形成する）が働くとする．  

 マトリクス中の空孔と SIA は定常濃度に達しているとする．  

 ボイドは球体として扱う． 
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3.4.1 評価手法 

3.4.1.1 欠陥フラックス 

ボイドに対する欠陥フラックスは次式で表すことができる． 

 

  VV
IN
V

4
CD

Ω

R
J


                  (3.4-1) 

 

0
VV

OUT
V

4
CD

Ω

R
J


                (3.4-2) 

 

4
II

IN
I CD

Ω

R
J


                 (3.4-3) 

 

0
II

OUT
I

4
CD

Ω

R
J


                 (3.4-4) 

 

 ここで，R はボイド半径，Ωは原子体積， D は拡散係数，C はマトリクス中の欠陥濃度，C0はボ

イド近傍の欠陥濃度である．添え字の V，I はそれぞれ空孔，格子間原子を表す． 

また， IN
VJ はボイドへの空孔流入フラックス， OUT

VJ はボイドからの空孔流出フラックスであり，

空孔が流入すればボイドは成長し，流出すればボイドは収縮する． IN
IJ はボイドへの SIA 流入フラ

ックス， OUT
IJ はボイドからの SIA 流出フラックスで，SIA が流入すればボイドは収縮し，流出すれ

ばボイドは成長する．これらの欠陥フラックスの値を求めるためには，ボイド近傍の欠陥濃度とボ

イドから無限遠に離れたマトリクス中の欠陥濃度を導出する必要がある． 

 

 

3.4.1.2 ボイド近傍の欠陥濃度 

 局所平衡を仮定すると，ボイド近傍の欠陥濃度はボイドに対する欠陥の結合エネルギーを用いて

以下のように記述できる． 











T

E
C

k
exp

bind
V0

V
                              (3.4-5) 

 











T

E
C

k
exp

bind
I0

I
                              (3.4-6) 
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式(3.3-2)を用いて評価されるエネルギーとの比較から，ボイドの形成エネルギーは表面エネルギーを

用いて次式で近似できる[9]． 

 







 

R

δ
SE f

n 1γV                 (3.4-7) 

 

 3π
3

4
Ω Rn                    (3.4-8) 

 

γは表面エネルギー， S はボイドの表面積，δは未定定数である．πは円周率，R はボイドの半径

を表す．これによって，ボイド形成エネルギーはボイドサイズの関数として表すことができ，幅広

い材料に適用が可能となる．本研究で計算対象としたα-Fe の物性値を表 3.4-1 に示す[9,11]．  

 

 

                   表 3.4-1 材料物性値 

  Fe(bcc) 

空孔形成エネルギー，Efv（eV） 2.03[9] 

SIA 形成エネルギー，Efi（eV） 5.84 [9] 

表面エネルギー，γ（eV/nm2） 11.15 [9] 

格子定数，a0（Å） 2.867 [11] 

空孔移動エネルギー，Emv（eV） 0.74 [11] 

SIA 移動エネルギー，Emi（eV） 0.058 [11] 

転位密度，ρ（m-2） 1014 
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3.4.1.3 マトリクス中の欠陥濃度 

 マトリクス中の欠陥濃度は，定常濃度を仮定した条件で以下の反応速度式から求められる． 

 

  IIsIVIVI
0I 4

CDKCCDD
Ω

r
P

dt

dC



               (3.4-9) 

 

  VVsVVIVI
0V 4

CDKCCDD
Ω

r
P

dt

dC



             (3.4-10) 

 

     
sI

sVsI

Z

ZZ
B


                                  (3.4-11) 

 

 P は損傷速度， 0r は原子半径， sK はシンク強度，Zsは転位線を想定したシンクの欠陥捕獲率，B

は転位バイアスを表している．式(3.4-9) ，(3.4-10)の右辺第一項は欠陥の生成率，第二項は空孔と格

子間原子の再結合による消滅率，第三項は転位ループに吸われることによる欠陥の消滅率をそれぞ

れ表している．式(3.4-11)は転位線のバイアス効果[12]を表しており，格子間原子と空孔の転位ループ

への吸われやすさの違いを表している．このように，マトリクス中の欠陥濃度は損傷速度や温度，

シンク強度の関数となっており，ボイドへの欠陥の流入フラックスは照射条件とシンク強度によっ

て決まる． 

 

 

3.4.1.4 モンテカルロ計算 

 空孔と格子間原子の流入・流出フラックスから，ボイドが成長するか収縮するかを決定する．考

えるべき事象は 4 つあり，それぞれの事象が起こる確率は欠陥フラックスの割合に比例する．ボイ

ドに空孔が流入する確率を 1P ，空孔が流出する確率を 2P ，格子間原子が流入する確率を 3P ，格子間

原子が流出する確率を 4P とすると，これらは以下のように表される． 

 

OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

IN
V

1 JJJJ

J
P


                        (3.4-12) 

 

OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

OUT
V

2 JJJJ

J
P


                        (3.4-13) 
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OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

IN
I

3 JJJJ

J
P


                          (3.4-14) 

 

 

OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

OUT
I

4 JJJJ

J
P


                          (3.4-15) 

 

 

1P ～ 4P は 0～1 となり，総和は 1 である．ここで，乱数 rn を 0 から 1 の間でとり，乱数 rn が 

 

10 Prn                                   (3.4-16) 

 

であれば，空孔が流入してボイドは成長， 

 

211 PPrnP                              (3.4-17) 

 

であれば，空孔が流出してボイドは収縮， 

 

32121 PPPrnPP                          (3.4-18) 

 

であれば，格子間原子が流入してボイドは収縮， 

 

1321  rnPPP                                   (3.4-19) 

 

であれば，格子間原子が流出してボイドは成長する．図 3.4-1 に乱数と発生事象の対応関係を示す．

この作業を繰り返し，各サイズでボイドが成長するか収縮するかを決めていく．また，各事象にか

かるタイムステップ t は 

 

OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

)ln(

JJJJ

rn
t


                      (3.4-20) 

 

 

と表され[13]，このタイムステップの臨界核に達するまでの総和がボイド核生成の潜伏期間となる．

また，ボイドサイズが 1 のときに，格子間原子が流入した場合は，そのボイドは消滅したものとし

て，試行をやめる．試行を 1 回とカウントした後，再びボイドサイズ 1 から計算を開始する．この

作業をボイド核が 10000 回生成するまで繰り返し，潜伏期間や核生成率等を算出した． 
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図 3.4-1 乱数と発生事象の対応 

 

 

3.4.2 ボイド核生成の潜伏期間・潜伏照射量 

 照射環境下におけるボイド核生成・成長プロセスのモンテカルロ計算を行った．空孔と格子間原

子の再結合によって多くの事象では，ボイド核が形成されることなく消滅する．本研究では特にボ

イドが臨界サイズに達するまでの核生成プロセスに着目した評価を行った．ボイドの臨界サイズは

欠陥フラックスを用いて次式から算出できる． 

 

OUT
I

IN
I

OUT
V

IN
V

Net JJJJJ                         (3.4-21) 

 

NetJ はボイドの正味の成長フラックスである．正味の成長フラックスが負であればボイドは平均的

に収縮し，正であれば平均的に成長する．そして NetJ が 0 となるときのボイドサイズがボイド核臨

界サイズである．実際には，ボイド中に含まれる空孔の数は整数値で変化するため，本研究では NetJ

が正に転じるサイズを臨界サイズと定義した．また，ボイドが臨界サイズに達するまでにかかった

時間をボイド核生成の潜伏期間と定義して評価を行った． 

図 3.4-2 に核生成潜伏期間の温度・損傷速度依存性を示す．温度が高いほど欠陥が動きやすいため

潜伏期間は短くなっている．また，同一の温度では損傷速度が速いほど材料中の空孔濃度が高くな

るため，潜伏期間が短くなっている．  

0 1321 PPP 21 PP 1P
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格子間原子

流入
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:rn
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図 3.4-2 核生成潜伏期間の温度・損傷速度依存性 

 

 次に，潜伏期間(s)と損傷速度(dpa/s)の積で表される潜伏照射量(dpa)について評価を行った．図 3.4-3

に潜伏照射量の温度・損傷速度依存性を示す．図 3.4-2 に示した潜伏期間のグラフとは損傷速度依存

性が逆転したような形状になっており，損傷速度が高いほど潜伏照射量が大きくなっている．これ

は，反応速度式の再結合項がシンク項よりも大きい再結合優勢の条件では，空孔濃度が損傷速度の

1/2 乗に比例するためである．例えば，損傷速度を 100 倍速くしたとしても空孔濃度は 10 倍程度に

しかならず，損傷速度が速いほど照射量当たりの核生成効率が低下することを示している．  
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図 3.4-3 潜伏照射量の温度・損傷速度依存性 

 

3.4.3 核生成率の評価 

 モンテカルロ計算で得られた潜伏期間をもとに，単位時間当たりに生成するボイド核の数（核生

成率）を算出した．本研究では，潜伏期間の情報と再結合によってボイドが消滅する確率を考慮し

て次式で核生成率 I を定義し，評価を行った． 

 

τm
I

1n
                                   (3.4-22) 

 

n は核生成した回数(10000 回で統一)，m は消滅も含めた全試行回数， は核生成した事象の潜伏

期間の平均値を表す． 図 3.4-4 に核生成率の温度，損傷速度依存性を示す．このようにボイド核生

成にはピーク温度が存在する．これは，低温側では欠陥が動きにくく，高温側ではボイドが熱的に

不安定になり核生成しにくくなるためである．また，損傷速度が高くなるほどピーク温度は高温側

にシフトしている．このようなピーク温度のシフトは，損傷速度が空孔過飽和度に与える影響とボ

イドの熱的安定性のバランスによって決まる．また，実験観察されるボイドスエリング[14]や Brailsford

らのボイド成長の理論[8]でも同様のピーク温度のシフトが見られる．  
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図 3.4-4 核生成率の温度・損傷速度依存性 

 

 

 

3.4.4 定常核生成理論との比較 

 ボイドが臨界核に達するまでのエンブリオの状態では，ボイドはエネルギー的に不安定であり平

均的には収縮へと向かう．そのため，ボイドの核生成プロセスを解析することは非常に困難である．

Mansur は，対象とする系の中のエンブリオのサイズ分布を一定とし，定常状態での核生成理論を提

案している[8]．定常核生成理論では，以下の関係が成り立つ． 

 

                 2
VVCDM                   （3.4-23） 

 

 ここで，M は核生成率を表す．この関係式は核生成率が，空孔の存在確率 CVと空孔のフラック

ス DVCVの積，つまり 2 つの空孔が出会う確率に比例することを意味している．また，前項で記述し

た核生成率 I は１つの空孔当たりの核生成率であるため，M との対応関係は， 
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VICM                    （3.4-24） 

 

であり，定常核生成理論が成り立つならば， 

 

VVCDI                     （3.4-25） 

 

の関係が成り立つと考えられる．式（3.4-25）の関係を用いて，本研究モデルの計算結果と定常核生

成モデルとの比較を行った． 

図 3.4-5 は温度ごとに整理した核生成率 I と空孔フラックス vvCD の関係を表している．ここで，

定常核生成理論が成り立つならば，傾き 1 の直線となる．温度が低い条件では，ほぼ直線の傾きが 1

になっており，定常核生成理論と矛盾がない結果が得られた．これは，低温ではボイドが熱的に安

定であり，2 つの空孔が出会うと安定に成長を始めるためである．しかし，温度が高くなるほど傾き

のずれが大きくなっており，高温では定常核生成理論とは矛盾が生じた．これは，高温ではボイド

が熱的に不安定となりボイドの解離が無視できなくなるためである．そのため，定常核生成理論か

ら矛盾が生じたと考えられる．欠陥集合体の核生成プロセスは，エネルギー的に不安定であり，平

均的な取り扱いが困難である．そのため，定常状態を仮定した核生成理論では，集合体が熱的に不

安定になる高温での適用に限界がある．本研究モデルは，分子動力学法によって得られたエネルギ

ー論を取り込むことで核生成モデルの高温での適用範囲を広げることが可能である． 
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図 3.4-5 核生成率の空孔フラックス依存性 

 

 

3.5 反応速度論モデル 

次に，よりマクロな解析を得意とする反応速度論モデルに分子動力学法を用いて評価されたエネ

ルギー論を取り入れ，核生成プロセスを理論的に取り扱うことが出来るモデルを構築した．本研究

モデルは以下の仮定のもと構築された． 

 はじき出し損傷によって SIA と原子空孔が同数生成される． 

 単欠陥（SIA，空孔）のみが材料中を移動する． 

 SIA と空孔は対消滅する． 

 転位ループ（SIA 集合体）は円盤状，ボイド（空孔集合体）は球状として扱う． 

 

 以下に，本研究で用いたモデル式を示す．点欠陥（SIA：Ｉ，空孔：Ｖ）の反応速度式は次式で記

述できる． 
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0

tot
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V

の結合と：

離：ボイドから空孔の解

：空孔とボイドの結合

：空孔とループの結合

シンク消滅

：再結合消滅

欠陥生成

CCDR
Ω

π
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Ω

π
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Ω

π

CRCRCRCRCD
Ω

Z

CDK

CCDD
Ω

πr
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 ここで，下付き文字 jI，jV は j 個の欠陥からなる転位ループとボイドをそれぞれ表す．C は欠陥

濃度，D は拡散係数，P は欠陥の生成速度（dpa/s），ηは欠陥の生成効率（0.1 に設定）， tot
VC は全空

格子点の数密度，r0は原子半径，R は欠陥集合体の半径， loop
IZ は転位ループの SIA に対する捕獲係

数， loop
VZ は転位ループの空孔に対する捕獲係数，πは円周率，Ωは原子体積を表す． Cge(M+1)I ，Cge(M+1)V

はサイズ M+1 以上の転位ループとボイドの濃度をそれぞれ表す．また，Rge(M+1)I ，Rge(M+1)Vはサイズ

M+1 以上の転位ループとボイドの平均半径を表す．サイズ M=1000 までの欠陥集合体は個別に反応

速度式を立て，サイズ M+1 以上の集合体についてはまとめて取り扱った． 
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ここで，サイズ 2～M の集合体の反応速度式は欠陥の流入及び流出を考慮して次式で表せる． 
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また，サイズ M+1 以上の欠陥集合体の濃度は，サイズ M+1 の集合体が生成される反応率を考え，次

式で記述できる． 
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ここで，サイズ M+1 の欠陥集合体の濃度は濃度分布の情報を基にディリクレ条件によって決定した．

このとき，平均化したサイズ M+1 以上の集合体に含まれる単欠陥の数密度は次式で記述できる． 
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 式（3.5-5）と式（3.5-7）からサイズ M+1 以上の転位ループの平均サイズ，式（3.5-6）と式（3.5-8）

からサイズ M+1 以上のボイドの平均サイズを次式で算出できる． 
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 さらに，欠陥集合体近傍の単欠陥濃度 C0は，集合体近傍で局所平衡を仮定すると，式（3.3-1），（3.3-2）

から評価される結合エネルギーの関数として次式で導出できる． 
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本研究モデルでは，欠陥集合体の臨界サイズよりも十分大きいサイズ 1000 の集合体まで個別に反応

速度式を立てており，熱的な解離が顕著な核生成プロセスについても理論的な取り扱いが可能であ

る．ギア法[15]を用いて反応速度式を数値積分することによって，欠陥濃度の時間変化を解析した． 

 

 

3.5.1 欠陥濃度の時間変化 

 まず，本研究モデルの計算例として，図 3.5-1 に本研究モデルを用いて算出した欠陥濃度の時間変

化を示す．照射の初期段階では，はじき出しによるフレンケル対（SIA，空孔）の形成が起こり，点

欠陥の濃度が上昇する．時間の経過と共に拡散プロセスが顕在化し，SIA と空孔の再結合消滅，シ

ンク消滅，さらに時間が経過すると欠陥集合体の形成が顕著になる．このように，時間によって顕

在化する欠陥反応が異なり，拡散過程を考慮すると照射量だけではなく照射時間も材料照射損傷を

評価するための重要な要素であることが分かる． 
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図 3.5-1 欠陥濃度の時間変化 

 

 転位ループとボイドの形成にとって重要な指標として空孔過飽和度を次式で定義できる． 
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ここで，
eq
VC は熱平衡空孔濃度を表す．空孔過飽和度が正ならば材料中のある点に対して SIA よりも空

孔の方が流入しやすい状態を表す．図 3.5-2 に示すように，空孔よりも SIA の方が材料中を移動しや

すいため，照射の初期段階では空孔過飽和度が負であり転位ループが形成されやすい状態である．

ある程度時間が経過すると転位線のバイアス効果によって空孔過飽和度が正に転じ，空孔の集合体

であるボイドが形成されやすい状態になる． 

図 3.5-3 に欠陥濃度分布の時間変化を表す．照射初期の段階では，欠陥が材料中を拡散するための

時間が不十分であり，サイズの大きい集合体はほとんど存在しない．時間の経過と共に拡散プロセ

スが顕在化し，欠陥集合体のサイズが大きくなっていくことが分かる． 
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図 3.5-2 空孔過飽和度の時間変化 

 

 
図 3.5-3 欠陥濃度分布の時間変化 

 

 図 3.5-4 に温度と損傷速度（dpa/s）を変化させた時の欠陥濃度の時間変化を示す．照射条件が異な

れば欠陥集合体濃度や濃度変化の傾向が大きく異なることが分かる．例えば，(a)と(b)を比べると照

射量が同じでも損傷速度が異なるため，損傷速度が高い(a)では照射時間が短く，ボイドの形成がほ
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とんど進んでいないことが分かる．また，温度が高ければ欠陥の拡散が短時間で進行するため，温

度が高い(c)ではすでにサイズの大きいボイドの形成も見られるが，同一の温度でも損傷速度が低い

(d)では欠陥集合体が熱的に不安定になり，十分に時間が経過してもボイドがほとんど形成されてい

ない．このように温度や損傷速度，照射時間等の兼ね合いによって欠陥集合体の形成は大きく異な

る．次項からは，転位ループとボイドの形成に着目し，材料照射損傷の照射場依存性について評価

した． 

 

図 3.5-4 欠陥濃度の時間変化 
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3.5.2 転位ループ形成の照射場依存性 

 図 3.5-5 に転位ループ数密度の照射量依存性を示す．照射量が同じ場合，損傷速度が高いほど転位

ループの数密度が高い．これは損傷速度が高いほど材料中の SIA の単欠陥濃度が高くなるためであ

る．また，高温ほど数密度の損傷速度依存性が大きくなっている．これは，損傷速度が低いほど同

一の照射量でも照射時間が長くなるためであると考えられる．ある程度時間が経過すると転位バイ

アスの効果によって空孔過飽和度が正に転じるため，転位ループに対しても空孔が流入しやすい状

態となり数密度の減少につながったと考えられる． 

 図 3.5-6 に転位ループ平均直径の照射量依存性を示す．ここでは，実験的に観察が可能である直径

１nm 以上の転位ループの平均サイズを導出した．温度 400Ｋの低温条件では，損傷速度が低いほど

転位ループ直径が大きくなる傾向が見られた．これは，損傷速度が低いほど同一の照射量でも照射

時間が長くなり SIA の集合化が進行したためであると考えられる．一方，500K，600K の条件では

損傷速度によって転位ループの平均直径が複雑に変化している．転位ループ自体は熱的安定性が非

常に高く，高温でも熱的解離はほとんど起こらない．このような損傷速度依存性が表れた原因とし

て，照射時間の違いやボイド形成プロセスの照射場依存性の影響が考えられる．次項ではボイド形

成の温度依存性と損傷速度依存性について述べる． 

 

 

 

図 3.5-5 転位ループ数密度の照射量依存性 
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図 3.5-6 転位ループ平均直径の照射量依存性 
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3.5.3 ボイド形成の照射場依存性 

 図 3.5-7 にボイドスエリング率の照射量依存性を示す．ボイドスエリングの生成には潜伏照射量が

見られる．これは，空孔は SIA に比べて動きにくく，材料中を拡散し，集合化するまでにある程度

の時間を要するためである．このようなボイドスエリングの潜伏照射量の存在は実験でも報告され

ている[16]．また，損傷速度が高いほど潜伏照射量が大きくなっていることが分かる．これは Sizmann

が整理した特性時間[17]で説明できると考えられる．ボイドが形成されるためには空孔の拡散が顕在

化する必要があるが，空孔の拡散が顕在化する時定数は Sizmann の特性時間によると損傷速度に依

存しない．損傷速度が高いほど同じ照射時間でも照射量が大きくなるため，結果として潜伏照射量

が大きくなる． 

 図 3.5-8 にスエリング量の温度・損傷速度依存性を示す．ボイドスエリングはピーク温度を持つこ

とが分かる．これは，低温では欠陥が動きにくく，また高温ではボイドが熱的に不安定になるため，

これらの兼ね合いでピークが表れていると考えられる．また，顕在化しているプロセスの違いも影

響していると考えられる．低温では，空孔が動きにくいため，照射時間が同じでも空孔が過飽和に

達していない条件も存在する．一方，高温では拡散プロセスが速く進行するため，より長時間空孔

過飽和な状態が維持され，ボイドが形成されやすい状態となる．損傷速度依存性に着目すると，損

傷速度が高いほどボイドスエリングのピーク温度が高温側へシフトしている．これは，損傷速度が

高いほど空孔過飽和度が高くなり，高温でもボイドが安定に存在できるようになるためである．ま

た，損傷速度が低いほど，同一照射量でも照射時間が長くなるため，欠陥が動きにくい低温でもボ

イドが形成されている．実験観察されるボイドスエリング[19]にも同様のピーク温度のシフトが見ら

れ，その傾向は定性的に一致している． 
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図 3.5-7 スエリングの照射量依存性 

 

図 3.5-8 スエリング量の温度・損傷速度（dpa/s）依存性 
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3.6 第3章のまとめ 

 分子動力学法とモンテカルロ法による解析結果を相補的に用いた反応速度論解析を実施すること

で，照射環境下における欠陥集合体形成プロセスの時間的・空間的マルチスケール性を記述できる

モデリングの方法論を示した．本研究モデルを用いた解析によって得られた成果を以下に示す． 

 

 モンテカルロ法を用いてボイド核生成プロセスを解析し，定常核生成モデルとの比較を行った． 

 ボイドが熱的に安定である低温では定常核生成モデルと矛盾のない結果が得られた．一方で，

高温では矛盾が生じ，分子動力学法の解析結果を取り入れた本研究モデルの優位性が示され． 

 

 分子動力学法，モンテカルロ法による解析結果をもとに，転位ループとボイドの形成プロセス

を理論的に取り扱うことが出来る反応速度論モデルを構築した． 

 照射量（dpa）が同一でも温度や照射時間が異なれば顕在化する欠陥反応が異なる． 

 転位ループの形成は空孔過飽和度が負である照射初期の段階で特に顕著であり，照射条件によ

っては長期間の照射によって空孔過飽和度が正に転じるとループの形成は抑制，あるいは平均

的に減少することがある． 

 転位ループはエネルギー的に安定であり，熱的解離はほとんど起こらない．しかし，照射時間

の違いやボイド形成の影響により転位ループの形成にも損傷速度依存性が見られた． 

 ボイドの潜伏照射量は，損傷速度が高いほど大きくなる傾向がある． 

 ボイドスエリングは欠陥の動きやすさと熱的安定性の兼ね合いでピーク温度を持つ． 

 ピーク温度は損傷速度が高いほど高温側へとシフトする．この傾向は実験的知見と定性的に一

致する． 
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第 4 章 破損燃料管理の有効性の評価 

 

 材料損傷に備えた対応の例として，運用中の被覆管材料の破損問題（燃料リーク問題）への対応

を最適化するための新たな方法論を提案した．原子炉の安全評価に使われている確率論的リスク評

価手法に着目し，ハザード曲線を仮定して，モンテカルロ法による解析結果をもとに事象の発生頻

度とその検査頻度の関係を論じた．ここでは，燃料被覆管材料破損とその取替を分析し、新たな安

全解析手法管理戦略を提案している。 
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4.1 燃料リーク問題 

 燃料被覆管は核分裂反応によって発生する放射能を閉じ込める安全上重要な機能を有している．

しかし，非常に低い確率ではあるものの炉内での使用期間中に被覆管が破損し，放射性物質が炉水

へと漏えいする燃料リークが発生し，問題となることがある．被覆管の破損形態については，フレ

ッティング摩耗，過大腐食，応力腐食割れ等様々な形態が挙げられ，それらは燃料損傷モードとし

て系統的に整理されている[1-3]．燃料リークが発生すると放射性物質が炉水へと漏えいし，冷却系の

配管破断事故が発生した際に放射性物質が環境放出されることが懸念される．燃料リークに関する

運転上の制限値（LCO）は，保安規定によって炉水中のヨウ素 131（I-131）の濃度としてプラント

ごとに規定されている．実際には，事業者が保安規定よりも低い管理目標値を設定し，その値に基

づいて原子炉停止等の判断が下されている．また，I-131 濃度の測定は，炉水のサンプリング調査に

よって週数回程度行われており，連続的なデータを得ることは出来ない．そのため，かなり早い段

階で原子炉を計画外停止させ，漏えい燃料の取替等が行われている．原子力施設情報公開ライブラ

リー（NUCIA）[4]によると，図 1.3-2 に示したように実際に日本国内の原子炉における燃料リークに

起因する炉停止の数は最近 10 年ほどで増加している．近年では，燃料リークの発生を非常に高精度

に検出することが可能であり，より早い段階でリーク燃料の取替が行われる．そのため，取出し後

に破損燃料の検査を行っても図 4.1-1 に示すように破損の原因を特定することが出来ず，偶発的に発

生したピンホールや偶発的燃料漏えいと報告される事象が大半を占める．  

 しかし，このような原子炉の計画外停止の増加は炉内で使用されている材料の健全性の観点から

は必ずしも好ましいものではない．原子炉を停止させる際には通常運転時以上の熱応力が材料に負

荷されるため，疲労破壊等のリスクを上げる恐れがある．そのため，燃料リーク事象の深刻さに応

じて，すぐに燃料取替を行うべきか，あるいは次回の定期検査時に燃料取替を行うべきか適切に判

断する必要がある．その際に問題となるのが，燃料リークへの対策を選択するために必要なリーク

事象の深刻さが明確ではないことである．前述したように，炉水ヨウ素濃度の測定はサンプリング

調査によって行われており，その測定データは不連続で一時的な状態を示しているに過ぎない．燃

料リークへの対応を判断するためには，最低限次回の炉水サンプリング調査までに漏えいがどの程

度進展するかという予測を含めて判断を行う必要がある．破損燃料からの I-131 の漏えい挙動につい

ては多くの研究が行われているが[5-9]，漏えい進展に関する高精度な予測は困難である．そのため，

燃料リークへの対応はより保守的にならざるを得ない状況である．本研究では，燃料リーク問題に

対して合理的な対策を立案するための方法論について検討を行った． 
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図 4.1-1 日本国内の燃料リーク発生原因（1981 年～2011 年）[10] 

 

4.2 方法 

4.2.1 モデル 

 図 4.2-1 に冷却水の循環過程を簡略的に示す．燃料リーク発生時の 1 次冷却水中の I-131 の濃度変

化をモデル化するために，燃料から炉水への漏えい，原子炉冷却水浄化装置による浄化，放射性 I-131

の核壊変による減衰を考慮した．これら 3 つの反応を考慮すると炉水 I-131 濃度は次式で表せる[10]． 

          

                                   (4.2-1) 

 

ここで，C は 1 次冷却水（炉水）中の I-131 の濃度（Bq/m3)，R は燃料から炉水への I-131 の漏えい

率（Bq/s），V は１次冷却水の体積（m3），λは I-131 の壊変定数（s-1），Fcは浄化系の流量（m3/s）を

それぞれ表す．漏えい率 R が時間によらず一定であると仮定すると，式(4.2-1)を積分することにより，

炉水ヨウ素濃度は時間の関数として次式で記述できる． 
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の運転上の制限値は 1300（Bq/g）[4]であるが，I-131 の漏えい率 R が 3.76×107（Bq/s）以下であれば

時間が経過しても制限値を越えることはない． 

 

 

図 4.2-1 冷却水の循環過程 

 

 

図 4.2-2 漏えい率 R を一定と考えた場合の炉水 I-131 の濃度変化 
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しかし，実際にはサンプリング調査によって得られた炉水ヨウ素濃度は一時的な情報に過ぎず，

I-131 は燃料の破損状態や原子炉の運転状態に起因して非常に複雑な放出挙動を示す[11]．本研究では

非常に複雑で，確率論的なゆらぎを内包する I-131 の放出挙動を模擬するために，モンテカルロ法を

用いて式（4.2-1）を積分した．ここでは，漏えい率 R を漏えいに係る事象の発生頻度 F と事象が発

生した際のヨウ素の漏えい量 L の２つの項に分け，R が F と L の積で表せると仮定して評価を行っ

た．図 4.2-3 に R が一定となるＦとＬの組み合わせを示す．このように炉水ヨウ素濃度の測定結果か

ら R の値を推定しても様々な発生頻度と影響度を内包していると考えられる．図 4.2-4 に漏えい率 R

を一定とし，発生頻度が低い事象と高い事象を想定して炉水 I-131 濃度時間進展のモンテカルロ計算

を行った結果を示す．発生頻度が低い事象ほど I-131 濃度のゆらぎが大きく，図 4.2-2 で示した漸近

値を大きく越える事象も見られる．このように，発生頻度が低くても事象が起こった際の影響が大

きい可能性があるため，このような発生頻度の低い事象も含めた評価が必要である． 

 

 

 

図 4.2-3 燃料リークに関する事象の発生頻度と影響度（燃料リークに関するハザード曲線） 
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図 4.2-4 発生頻度が(a)高い事象と(b)低い事象における炉水ヨウ素濃度時間変化の比較 
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図 4.2-5 サンプリング頻度と管理目標値を考慮した炉水ヨウ素濃度の時間変化 
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図 4.2-6 地震 PRA のロジック[12]と本研究のロジック 
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頻度曲線を示す．図 4.3-2 のフラジリティ曲線は，燃料リークに係る事象が発生した際に炉停止につ

ながった確率を表しており，影響度の高い事象ほど発生した際には炉停止につながる確率が高いこ

Reactor shutdown frequency curve
＝ Replacement frequency curve
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とが分かる．また，図 4.3-3 の炉停止頻度曲線は I-131 の漏えい量に対してピークを持った形状が表

れている．これは，影響度が低い事象は頻繁に起こっても，図 4.3-2 のフラジリティ曲線に示したよ

うに炉停止につながる確率が低いため，また，影響度の高い事象は図 4.3-1 のハザード曲線に示した

ように発生頻度が低いため影響が顕在化しにくいため，これらの兼ね合いでピークが表れているこ

とが分かる． 

 

 

 

図 4.3-1 燃料リーク係るハザード曲線 
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図 4.3-2 フラジリティ曲線 
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図 4.3-3 燃料リークに起因する炉停止頻度曲線 
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燃料管理の有効性を検討するために，燃料取替を判断するための管理目標値と炉水サンプリング

頻度を変化させて燃料リークに起因する炉停止頻度の評価を行った．図 4.3-4 は管理目標値を変化さ

せた時の炉停止頻度曲線を示す．管理目標値を低く設定するほど，より早い段階で炉停止をするこ

とになるため，炉停止頻度が増加する．特に，影響度が低いリーク事象に対する炉停止頻度が増加

しており，ピークが下限側へとシフトしている．一方で，影響度の高いピークの上限側については

ほとんど変化が見られない．つまり，この場合は管理目標値を厳しく設定しても影響度が低い事象

に対する保全（破損燃料の取替）が増えるだけである．次に，モニタリング頻度を変化させて炉停

止頻度の評価を行った．ここで，炉水ヨウ素濃度の連続モニタリングを行った場合とサンプリング

調査によるモニタリングによる燃料管理を行った場合の炉停止頻度の差を炉停止機会見逃し頻度と

定義して考察を行った．図 4.3-5 に炉水サンプリング間隔を 1 ヶ月，2 週間，1 週間，1 日と変化さ

せた時の炉停止機会見逃し頻度曲線を示す．モニタリングを頻繁に行うほどヨウ素濃度が管理目標

値を越えている状態を見逃すことが少なくなるため，炉停止機会見逃し頻度が低下している．また，

モニタリング頻度を変えた影響はピークの上限側にも表れており，影響度の高い事象に対する対策

としても有効であることが分かる． 

このように，燃料リークに関するハザード曲線を仮定し，破損燃料管理の有効性を評価した．そ

の結果，影響度が高い事象に対して安全側の保全を行うためには，管理目標値を厳しく設定するよ

り，モニタリング頻度を高める方が効果的であるという知見が得られた． 

 

 

図 4.3-4 炉停止頻度曲線の管理目標値依存性 
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図 4.3-5 炉停止機会逸失頻度曲線のモニタリング頻度依存性 
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4.4 第4章のまとめ 

 本章では，確率論的リスク評価手法を援用し，事象の発生頻度と合理的な検査保全頻度の関係を

分析するための方法論を構築した．本研究モデルを燃料リーク問題に適用した結果，以下の知見が

得られた． 

 

 

 本研究モデルでは，ハザード曲線の情報を仮定し，モンテカルロ計算を行うことにより，燃料

リークに起因する炉停止頻度を算出することが出来る． 

 炉停止頻度曲線はピークを持つ．これは，発生頻度が高い事象は頻繁に起こるが炉停止につな

がるほどの問題にはならないこと．また，発生頻度が低い事象は，起こった際の影響度が高い

ものの，使用期間中に起こらないほど低い発生頻度では影響が顕在化しにくいためである． 

 炉停止頻度曲線は，管理目標値やモニタリング頻度の設定といった保全戦略に強く依存するこ

とが明らかになった． 

 影響度の高いリーク事象に対して安全側の保全を行うためには管理目標値を厳しく設定するよ

りもモニタリング頻度を高める方が効果的である． 
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第 5 章 総括 

 

本章では，原子力材料の劣化予測技術及び管理の最適化のためのモデリング研究を通じて得られ

た知見をまとめた．さらに，燃料被覆管材料を例に，材料破損と破損後の影響，および，材料破損

の詳細なメカニズムに係る因果関係を階層構造として示した．こうした因果関係ダイアグラムをも

とに，本研究の位置付けを改めて明示するとともに，材料の視点からも異常の発生防止と影響緩和

を併せた合理的な安全対策を整備する重要性について論じた． 
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5.1 研究成果のまとめ 

原子炉の安全性を維持するためには，プラントの設計・製造段階だけでなく，使用期間中のシス

テムおよび機器の健全性を維持するために継続的な保全を行う必要がある．本論文では，材料学的

な視点を取り入れた保全の高度化を行うために必要な原子力材料挙動の予測技術と管理の最適化に

ついて検討を行った． 

 

第 2 章では，燃料被覆管材料の酸化進展予測技術について論じた．被覆管材料として使用されて

いるジルコニウム合金の酸化は，燃料の健全性を評価するための重要な指標である．しかし，酸化

反応の律速過程については十分な理解が得られておらず，実験事実に基づいた経験的な予測式が用

いられている．本研究では，第一原理量子計算によって ZrO2酸化膜中の酸素拡散の活性化エネルギ

ーについて応力依存性を評価した．その結果，移動の活性化エネルギーは圧縮応力の 1 乗に比例し

て増加することが確認された．その解析結果をもとに，1 次元拡散モデルによって酸化速度の応力依

存性について考察を行った結果，実験的に知られている酸化速度が酸素拡散の応力依存性によって

説明し得ることが示された．これは，軽水炉燃料被覆管の劣化予測式に理論的根拠を与え，予測精

度向上に寄与する知見である．遷移に関する実験的知見と合わせることで、遷移時期を予測するこ

とが可能となり，信頼性の高い燃料の使用期間の検討にもつながることが期待できる． 

 

第 3 章では、材料の照射損傷過程について，反応速度論にもとづく数値解析を行った．材料照射

損傷プロセスは，様々な時間スケール，空間スケールの現象を内包するマルチスケールな現象であ

り，異なる解析手法を相補的に用いた評価が必要である．本研究では，分子動力学法とモンテカル

ロ法の解析結果を相補的に用いることで，これまで理論的な取り扱いが困難であった欠陥集合体形

成過程を、“定常核生成の仮定”を用いずに記述しうるモデリングの方法論を示した．これにより，

集合体形成に関するモデルの適用範囲を高温側へと拡張することに成功した．また，本研究で構築

した反応速度論モデルを用いた解析結果は，ボイドスエリングのピーク温度の存在や，ピーク温度

の損傷速度依存性に関する実験結果と定性的に一致することが確認された．照射劣化予測精度の向

上につながるモデリングの方法論を示した． 

 

第 4 章では，材料損傷に備えた管理に関して，運用中の被覆管材料の破損問題（燃料リーク問題）

への対応を最適化するための新たな方法論を示した．原子炉の安全評価に使われている確率論的リ

スク評価手法に着目し，ハザード曲線を仮定して、モンテカルロ法による解析結果をもとに，事象

の発生頻度とその検査頻度の関係を論じた．本研究モデルをもとに，材料破損に起因する事象の発
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生頻度から，合理的な検査保全頻度の設定が可能となる．対策の重要度に応じた深層防護の合理的

な実装につながることが期待できる． 

 

 

5.2 材料学と保全学の融合 

 材料学においてはこれまでに，材料が壊れないために十分な安全余裕を持った設計をするための

努力が行われてきた．一方で，材料が壊れないことを重視するあまり，万が一材料が破損した際の

検討が十分に行われてこなかった．しかし，深層防護の観点からは，異常の発生防止策だけでなく，

異常の発生に備えた影響緩和策についても整備する必要がある．保全学においては，事故やトラブ

ルを経験し，そうして顕在化した失敗が起こらないように対策を取ることによって，原子炉システ

ムの信頼性向上に貢献してきた．しかし，こうした対応だけでは，まだ顕在化していない事象や発

生頻度が極めて低い事象に対しては対策を取ることが出来ない．プロアクティブな保全を行うため

には，問題となる事象が発生するメカニズムを掘り下げて対策を検討する必要がある．材料の経年

劣化は原子炉システムの健全性を低下させる主要な因子であり，材料学と保全学を融合させること

でより高度な保全が実施されることが期待できる． 

そのためには，まず材料学と保全学のつながりを明確にする必要がある．本研究では，燃料被覆

管材料を例に、材料破損と破損後の影響、および、材料破損の詳細なメカニズムに係る因果関係を

表す階層構造（ここでは因果関係ダイアグラムと呼ぶ）を作成した（図 5.2-1）．保安規定では，燃

料リークに関する運転上の制限値は，1 事故当たりの公衆被ばく量が 5mSv 以下となるように規定さ

れている．そのため，ダイアグラムの最上位にくるのは，目的である「公衆被ばく」である，次に，

公衆被ばくにつながる「1 次冷却系の配管破断」と，燃料破損に起因する「炉内 FP 濃度上昇」が記

載される．このうち，燃料リーク問題について掘り下げると，「被覆管の破損」，さらに，「破損メカ

ニズム」として燃料損傷モードに展開できる．しかし，ここまででは，対策の整備につなげるため

には不十分であり，破損が起こる原因をさらに掘り下げる必要がある．更なる「メカニズムの展開」

を行うと，材料破損につながる原因は，酸化や照射影響等の材料自体の健全性を低下させる「材料

因子」と，材料に作用する熱的・機械的な応力といった「外部因子」に分けることが出来る．また

「外部因子」が発現するメカニズムをさらに展開すると，照射影響等の材料因子に起因するものも

見られる． 

このような因果関係ダイアグラムを作成することで，異常発生防止のために対処しておくべき重

要なメカニズムを抽出することが出来る．本研究では，第 2 章と第 3 章で，燃料の健全性・原子力

材料の健全性の観点から特に重要な被覆管酸化および材料照射損傷の予測技術向上に資する知見を
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取得した．原子炉システム，機器の健全性の変化に応じた高度な保全を実施するためには，それら

のメカニズムにまで掘り下げて検討を行う必要があり，材料学の視点が不可欠である． 

また，深層防護上バランスいい対策を検討するためには，材料の破損原因を掘り下げ，ダイアグ

ラムを下層へと展開する「微視化」だけでなく，材料破損が及ぼすシステムへの影響を整理するた

めにダイアグラムを上層へ展開する「粗視化」が重要となる．第 4 章では，確率論的リスク評価手

法を援用し，被覆管材料の破損に起因して発生する燃料リークへの対応を最適化するための方法論

を示した．本研究モデルを用いることで，材料破損が起こることを想定し，システムへの影響を考

慮した合理的な保全管理戦略の検討を行うことが出来る．このように，原子力安全を達成するため

には材料学の観点からも異常の発生防止策と影響緩和策を併せて整備し，総合的にリスクを下げる

ための合理的な保全を行うことが重要である． 

さらに，第 4 章で示した保全管理戦略の最適化のための方法論では，ハザード曲線の情報を仮定

し，リスクを評価することが可能である．材料の劣化や損傷に起因するリスクを考える場合には，

ハザード曲線は，材料劣化指標の関数として記述できると考えられる．そのため，材料の情報とハ

ザード曲線を有機的に結び付けるための検討や，データの蓄積・整理が進めば，材料の経年劣化を

考慮した保全管理戦略の定量評価につながることが期待できる．従来の材料学，保全学といった枠

にとらわれず，両分野をつなぐ努力が行われることで，原子炉の安全性，信頼性向上のためのより

高度な保全につながることが期待される． 
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図 5.2-1 燃料管理に関する因果関係ダイアグラム 
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