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Thermal　shock　resistances　and　fracture　teughnesses　of　SiC　and

　　　　　　　　　B4C　disks　at　elevated　temperature．
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　　Abstract一　Fracture　mechanicals　properties　for　thermal　shocl〈　are　determined　of　five　varieties　of　silicon

carbides　and　a　boron　carbide　at　elevated　temperature．　The　measurements　are　carried　out　using　the　disk　testing

method　including　th’e　fractuxe　toughness，　thermal　shock　resistance　and　thermal　shock　fracture　toughness．　The

obtained　results　are　discussed　on　their　manufactural　conditions　of　specimens．

1．緒 論

　炭化硅素，Sicはその低原子番号と耐熱性のため核融

合炉のプラズマに直面する壁内面用材料の有力候補材の
　　　　　　　　　（1）
一つと考えられている。第一壁用Sicは核融合炉の起動

停止などの出力変動により熱衝撃の繰り返しを受けるも

のであるが，熱衝撃に対する性能が未だ十分には解明さ

れていない。一方，炭化ホウ素，B4　Cはその含有BiOの

大きな中性子吸収断面積の特性を利用して原子炉，特に

高速増殖炉（FBR）用中性子制御材として広く用いられ
　　（2）
ている。制御材用B4Cは炉用において著しい中性子吸収
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3）
発熱による熱応力により，しばしば割れ破壊を生ずる。

特に今後開発される葛性能FBRにおいて熱応力破壊の

挙動の解明が要求されている。本研究においては数種の

SicおよびB4C成形体から採取した円板状試験片に対

し，先に本研究室において開発した高温における熱衝撃

強盛鞭轍駒幽測定法樋肌て，これら材料

の機械的ならびに熱的物性の総合評価を園的としたもの

である。

2．実験方法

　2．歪　SicおよびB4　C試料

　Table1は本研究で用いたSic円板試料の説明表で

ある。本研究に用いたSic試料は再結晶法によって合成

されたTAとこれに東北大学金研において10　一2～10－3

mmHgの真空密閉申2GO℃でポリカルボシランを含浸の

後，Arガス気流申1300℃で焼成した［1］B，および一般

焼結法により製造されたHA，　B：BおよびHCのδ種類を

使用した。HA，　HBおよびHcは結晶粒の大きさと形状
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の差異により区別したものである。一方，B4C試料は濃

縮なしのナチュラルペレソト（φ11．7×20）からし3　mm

厚さにスライスした円板を用いた。試料の結晶粒の大き

さは1．3μmであり，かさ密度は1．88g／cm3，理論密度

（2．51g／cm3）に対応する気孔率は25％であった。本

研究で使胤たSic円板は直径20mm，厚さ2㎜，また

B4C円二三径11．7mm，厚さ1。3㎜である。

　2．2　実験方法

Figユ三三の円板を恥た（。）纐雛Kl瓢熱
　　　　　（4）
衝i撃強度4旗σtk：／Eα（σtは引張強度，k：は熱伝導率，

Eはヤング係数，αは熱膨脹係数）および（c）熱衝撃破壊
　　　（5）

靱性V＝Klck／Eα（K：ICはモーFIの破壊靱性）の

測定要領を示す。なお，Kエ。の測定はSicについての

み行った。以下，簡単にその要領を説明する。
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　　Fig．1　Disk　teseing　method．

　2．2．i　　破壊靱’1生

　Fig。1（a）は中心に鋭いスリソトをつけた円板の圧裂法

による破壊靱性の測定を示す。スリットの傾きθを適当

に変えることにより，モード■または混合モードの破壊

靱性が求められる。θ＝ooの場合，モード1の破壊靱性
K、C（MP。m吻款式から勅られる（1）

　　Kic　：NiH・v／一E’7i一’　Pc／Rt　（i）

ここに，NエHはヘルツの接触圧を考慮したモード1の無

次元の応力拡大係数で，き裂寸法比。／Rおよび接触幅

比b／Rの次式の関数である。

　　Nm＝：Nlp｛1一（b／R）2｝／61，　（2）

　　61　：1十｛　L45ve　7．8（c／R）

　　　　＋14．7（c／R）2｝’（b／R）2　（3）

Nlpは集中荷重による場合のモード1の応力拡大係数で，

本報のき裂寸法比。／R＝0．4の場合，Nlp・・1．26であ

る。

　2．2．2　熱衝撃強度

　Fig。1（b）に示したように，半径Rなる円板の半径aな

る領域を加熱量Q（＝qR2／k，（℃），　q嵩W／πa2h，

（W／mm3），　W：加熱電力（w），　h：円板の厚さ（mm））

ステソプ状に通電加熱を行う。ここで初期温度ゼロ，外

周境界断熱の加熱条件における円板の円周方向の非定常
　　　　　　　　　　　　　　　（8）
熱応力成分％は次式のようになる。

誰Q－2・（a）小（顎「）・÷

　　　　　　一J・（劉壽篶鵠1

　　　　　　｛1－exp（一Tmi2）｝］　（4）

ここに，τは無次元時間でrc　t／R2（κ：熱拡散率k／

ηり，η：比熱，レ：比重量，t：時間，　k：熱伝導率），

miはJ！（x）＝0で正根で，．Σはこの正根すべてについ

てについてとる。上式はτ≧O．25では最大値に収束す

る。この最大値SN＝σOmax／EαQはa／Rのみの関

数で表わされる特性無次元熱応力である。いSi　T　＝　O．25

において円板の外縁部にσmaxによる破壊を生ずる限界

の放電電力Wを測定すれば熱応力に関与する物性値を一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）
貸した熱衝撃強度Aは次式から決定される。

A一σθ墲笈黶Bh響養y、　（5）

ここでβiは電力値Wのうち電極の加熱や熱輻射等に費

やされる損失を考慮した加熱効率である。本研究におい

てはa／R＝O．3として通電加熱を行っており，このとき

S）e　＝1．1　e　O×10－2である。加熱時間t艇はτ＝O．25

に対応する時間t÷e・＝：τηりR2／k：をSicおよびB4　C

の物性の温度依存性を考慮して，それぞれ2secおよび

3sec一定とした。加熱時間の多少の差異は熱応力分布

がτ＝0．25付近ではほとんど変化しないからその影響

を無視して差支えない。試験温度はSic試料において室

温，550℃および1300℃またB4C試料においては800℃

で実施した。

　熱衝撃強度は熱衝撃係数または熱衝撃パラメータとも

称され，破壊を生ずることなく単位間隔を通過しうる熱

流の速度を意味するものと考えられ，脆性材料の熱応力

強度を示す尺度として広く胴いられている。

　2．2．5　熱学撃破壌靱性

　Fig．1（C）に示すように予め長さCなる縁き裂を加工し

た円板に対し，前項と同様な熱衝撃を加え，き裂が伝播

する限界の電力値W（w）を測定することにより，熱衝撃
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　と破壊靱性に関与する物性を一括した熱衝撃破壊靱性
　　　　　　　　　　（5）
Vは次式から求められる。

　　　　　　　　　　　P2WVTU　　　　KIc　k
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6）　　ff　：　　　　　　　，：　Fl
　　　　　　　　　　rr　h（　a／R　）2　　　　　Ea

ここに，β2は加熱効率，F1は縁き裂を有する円板に対

する熱応力（4）式による無次元の応力拡大係数で，熱応力
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（9）
分布の（4）式を7次の多項式近似を行い，TweedとRooke

の方法を一一・　rc化する解析を行って得られたものである。

珊は加熱半径比a／Rとき裂寸法比。／Rの関数で，本

研究におけるa／R・＝0．3，c／R＝0．3の場合，　Fl　m・

o．154×10－2である。接触による加熱試適t甚は前項と

同様にSic試験およびB4C試料についてそれぞれ2sec

および3secとした。試験温度はSi　c試料においては室

温，550℃および1300℃『またB4C試料においては

800℃で実施した。熱衝撃破壊靱性は前項の熱衝撃強度

に対応する破壊靱性で，き裂先端からの距離の平方根に

相当する領域を破壊することなく通過し得る限界の熱流

速度を意味する。

4

2

鍔

　2．ろ　熱衝撃試験における加熱効率βの評価

　円板の翻心のジュール加熱による熱衝撃試験における

電力は，加熱系の電流1と円板に接近した個所にセント

した電圧端子の電圧Vの積として求められる。ジ＝一ル

加熱の上・下の端子は毎團の試験毎にその南面を研磨し

て，できるだけ一定の条件にする関係上，電圧端子は直

接電極に取り付けず，それぞれの上・下のホールダーに

ネジ接続させてある。それゆえFig．2に示すように電

圧Vは上・下の電極の抵抗r1，　rム円板の上・下の接触

部の抵抗r2による損失を補正した円板部の抵抗roによ

る値を推定せねばならない。いま種々の電流に対して上・

下電極を軽く接触させた場合および円板を含めた実験状

態の場合をそれぞれ，WeおよびW2を測定する。いま

Fig．2のように各部の抵抗に記号づけすると，電力Wo，

およびW2はそれぞれ次のようになる。

　　Wo　＝　12（　ri　一i一　r2十　ri’）　（7）

　　W2　＝　12（yo＋ri－i一　2r2＋ri’）　（8）

円板の加熱電力Wは

　　W＝　12（　ro十r2）　（9）
である。それゆえ，加熱効率βは

　　prm　w／　w，　ao
と定義すれば，（7）～⑳式から次式のようになる。

　　P＝（　W2－Wo）／W2　aD
たとえば本研究のa／R＝0．3なる黒鉛電極の場合はSic
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Fig．　2　Evaluation　of　the　heating　efficiency　6　in

　　　the　rhermal　shock　testing　apparatus．

試料において，0．65（室温），0．67（550　“C），0．73

（1300℃）またB4C試料において，0．50（800℃）を

得た。

2。4　高温熱衝撃試験装置

Fig．3は試作した高温熱衝撃試験装置の断面図を示
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す。図において①は円板試験片，②，③は上，下のアーク

通電罵電極，④は黒鉛性コイル状ヒータで最高約2800℃

まで昇温できる。⑤は温度測定孔で光高温計で試験片の

外周面の温度が直接測定できるようになっている。⑥は

炉内の雰囲気を不活性ガス（窒素ガス）化するためのガ

スの入口，⑦はガスの出口である。炉内は高温．になるた

め，⑧，⑨および⑩，⑪によりヒーター，ベローズがそ

れぞれ冷却されている。⑫はヒーター加熱のための電源

端子で，⑬はアーク通電用電源端子で電力，電流トラン

ジューサーを介して300Aまたは1000Aの溶接機に接

続される。⑭は弾性ビームに支持されたプソシュ・ロッ

ドでこれを押すことにより試料①と上部電極②を短絡さ

せ通電加熱を与えることができる。

5。実験結果と考察

　5．肇　破壊靱性

　Photo．1はSic円板に予め超音波加工機により中心

スリットをっけ室温および1300℃において圧州法によ

るモード1のき裂伝播の状況を示している。き裂はスリ

ソト先端から円板を両断するよう進行する。

　Fig．4は5種類のSicの破壊靱性K：lcの比較を示し

ている。図中のデータの範囲はその下限では破壊するこ

とがなく，その上限ではすべて破壊する範囲を示してい

る。これによると，20℃におけるSic材の破壊靱性Klc

は13◎0℃の値とほぼ等しいHcの場合を除き，1300℃

における場合よりも低下する。これは高温になると幾分

延性が増加するためと考えられる。室温（20　“C）でTA，

TBとHA，HB，Hcを比較すると，　TA，［1］B材が同程

度で，H：A，　HB，Hc材はTA，TB材より高くなってい

る。1300℃においてはHA材が最：大を示し，他はほぼ同

程度である。

‡：艘℃

　5．　2　熱衝撃強度4および熱衝撃破壊靱性9

　Sic試料については20℃，550℃および1300℃ま

たB4C試料については800℃で接触による熱衝撃加熱

を行い，加熱時間朕においてクラックが発生する限界

の電力を測定した。加熱時間内にクランクが発生しなけ

れば新たにより大なる放電電力で実験を繰り返し，熱応

力破壊を生ずる放電電力のしきい値を決定し，式（5）より

熱衝撃強ee　Aを求めた。なお電力値に含まれる電極や円

板周辺への熱損失は前項　2、　3の加熱効率βを用いて定め

たG

　Photo．2は熱衝撃強度試験によるSi　C試料円板の破

壊状況を示したもので，き裂は外周部から中心に向って

生ずる。

　Fig．5は室温，550　“Cおよび130◎’Cにおける加熱電

力のき裂を生ずる限界のしきい値から計算したSic試料

の熱衝撃強度4を比較したものである。図申のデータの

範囲はその下限では破壊することがなく，その上限では

すべて破壊する範囲を示している。これによると，4は

室温では了AがTBよりも大である。1300℃ではTAを

除き測定した温度範囲で低温の値より大きく，特にHA

が最大で，HBとHcの値はほぼ相等しい。TA材とTB材

のAを比較すると20℃と550℃ではあまり変化がみら

れないが，13eo　“Cにおいては℃A材は急激に低くなり，

ポリカルボシランを含浸した［1］B材のほうが高温特性が

良い。TB材のポリカルボシラン含浸の効果が現われてい

るものと考えられる。壬｛［A，HB，Hcの550℃における

AはHBが最大で，次いでHA，　H：Cの順となっている。

Hc

HB

HA

Kc

Hs

｝一IA

TB

TA

Ts

駄

（out－Pite）

（！n－Pile）

（Ou気一P訊e＞

＆　e3eo　ec
－G｝一一　5so　ec

K＞一一　20ec

O　2　Krc（4MFti，rnva）6　8
Fig．　4　Fracture　toughnesses　of　silicon　carbides．

02468嘩0肇214｛6　　　　　　　　　A（W／f’nry一，）

Fig．5　Thermal　shock　resis£aRces　of　silicon

　　　carbides．

　前項と同様のSicおよびB4C円板試験片に対し，予

め旧き裂をっけ，加熱半径比a／R＝O．3，き裂寸法比

。／R＝　e．3の条件において，き裂を伝播させる放電電
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力のしきい値を決定し，（6）式により耐衝撃破壊靱性を求

めた。

　Photo。3はSic試料の熱衝撃破壊靱性試験による熱

衝撃き裂伝播の状況を示している。

　Fig．6はSic各試料について熱衝撃破壊靱性7の比

較を示したものである。これによると，TA材の場合を除

き，低温の値が大きく，1300℃の高温では低下する傾

向が認められる。

　　　　　　　　　　　　（3）
　Fig．8はHollenbergによって行われたB4Cの水

冷法による熱衝撃破壊温度差ATをき裂深さ比。／Rの

関数として図示したものである。その傾きはほぼ一〇．56

である。なお，c／R＝Oのとき熱衝撃温度差は4T＝

200℃である。この場合は本研究の熱衝撃強度に対応す

200

一e一　1300’c
一一i｝一一　sso“c

く）トー20。C

100

Hc

NB

HA

’rB

TA

（Out－Pi｛e）

（Out－Pile）

煤@一W　12．　．16　，．20　24　28　32
　　　　　　　　V　（W　／m　m’／2）

Fig．　6　Thermal　shock　fracrure　toughnesses　of

　　　silicon　carbides．

曾
比50

20

AT＝2000c　for　clR＝O

／

　　　　　　　一Q56
△丁＝12（c1R）

／

　Photo．4はB4C試料の熱衝撃強度試験および熱衝撃

破壊靱性試験による破壊状況を示すもので，発生したき

裂は円板を両断するように進行している。Photo．5は

B4C試料の破面の電子顕微鏡写真を示したもので誌面は

粒界破壊形でごく一部へき開状白面もみられた。

　Fig．7はB4C試料について熱衝撃強度Aおよび熱衝

撃破壊靱性7を示したものである。図中のデータの範囲

はその下限で破壊することがなく　その上限ではすべて
　　　　　　　　　　　　　　　’
破壊する範囲を示している。二三の熱衝撃強度Aおよび

熱衝撃破壊靱性7は本研究で用いたSic材の高温におけ

るそれらの値と比較するといずれも低い値を示す。

A

v

　Hollenberg，　（　AT一　k）

／

O　2．0　4．0　　　　　　　　　60　　　　　　　　　　　　ao　　　　　　　　　　　　　　　10．0　12．0　14．O
　　　　　　A（Wl　th’m’），V（v｛71’mmI2）

Fig．7　Thermal　shock　resistance　and　the
　　　thermal　shocl〈　fracture　toughness　of
　　　B4C　disks　at　sooOc．

10

　001　OD5，IR　O．1　05
Fig．8　Teinperature　difference　（AT）　vs　crack
　　　depth　c／R　of　B4C－pellet．（S）

るから，この温度lll　A　T＝200℃と本研究におけるB4　C

の試料温度800℃における熱伝導率k；0．013W／℃　mm

の積として算出した値は熱衝撃強度である。この計算し

た値をFig．7の丸印に記入した。これによるとHoUenberg

のデータは本研究のAに比較し約38％低い。Sato，
　　　　　（10）
王shiharaらは多結晶性黒鉛の熱衝撃強度Aおよび熱衝

撃破壊靱性7に及ぼす粒度Gおよび気孔率Pの影響を検

討しS＝SoG－mexp（np）という実験式で表わした。

ここにSo，　mおよびnは材料の定数である。　nは単なる

材料強度の場合は負になるが，AおよびVの場合，その

実験範囲では正なる値である。これから実験範囲におい

てはPが大なるほどAおよび7が大になる傾向がある。

本研究のB4C試料の場合のPは0．25であり，Hollenberg

の場合の0．08よりもかなり大である。もしB4CのAと7

に関し黒鉛の場合と同様な傾向が成り立つとすれば，本

研究の場合のAはHo｝Ienbergの値よりもかなり上回る

ものと考えられる。実際，Fig．6に示したAの比較はこ

の状況によく対応し，Hollenbergの熱衝撃温度差AT

から推定した4は本研究の値よりおよそ38％ほど小さ

い値となっている。

　熱衝撃破壊靱性7は熱衝撃強度Aと7＝vπ4なる

関係があり，Aは熱衝撃破壊温度差（dT）とk（4T）

の関係がある。それゆえ7；～／一iEEk（AT）という関係
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が導びかれる。AおよびVは本来一定温度において材料

に固有な物性であるから，温度差4Tは（」T）：・：：7／

kV77E；でeMi／2に比例することになり，Ho｝｝enberg

の（AT）の。／R依存性とほぼ一致する。以上，本研

究における4および7の実験結果は単なる熱衝撃の温度

差でなく材料に固有な物性として定量的に把握されてお

り，Hollenbergの実験の傾向とも一致し，これを一

般化したものと言えよう。

　　　　R．T　　　　　　　　　　　　 l　3000c
　　　　　　　　　ら　　　　　　　　　　5mm

Photo．1Typical　fracture　apPearances　m
　　　　the　rnode　l　fracture　toughness
　　　　testings　of　silicon　carbides・

R。聖。 5500c 13000c

ト5㎜
Photo．2Typical　fracture　appearances　in
　　　　the　thermal　shocl〈　resistances
　　　　testings　of　silicon　carbides．

ReTe ssooc 13000c

ら5㎜
Photo．3Typical　fracture　appearances　in
　　　　the　thermal　shock　fracture　tough－

　　　　ness　testings　of　silicon　carbides．
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　　　　　　　　　　　　　　漏

Photo．　4　Typical　fracture　appearances　in　the　thermal．shock一　resist4．nc．　e

　　　　afia　the　thermal　shock　fracture　toughness　testings　of　B4C　disks

　　　　at　8eoOc．

繕 器

織霧8

難．、

嚇

一　〇．2mm

Photo．　5　Fracture　surface　of　B4C　disk．

　　　　SEM　（×700）．

含浸していないTA材とを比較すると，20℃および550℃

においては同程度であるが，1300じにおいてはTB材の

ほうが非常に優れている。SIC材の熱衝撃破壊靱性7は

TA材の場合を除き，低温の値が大きく，1300℃におけ

るKlcの増大にもかかわらず高温では低下する傾向が

認められた。

　B4C材の800　ecにおける熱衝撃強度∠および熱衝撃

破壊靱性7は本研究で用いたSic材の高温におけるそれ

らの値と比較するといずれも低い値を示す。また本研究

の4の値はHoUenbergのデータから推算された値よ

り大き目になった。これらの差異は気孔率の差など材料

の違いによるものと考えられる。

　終りにのぞみ，本研究の一部は日本証券奨学財団の助

成を受けてなされたものであることを明らかにし感謝の

意を表する。

4．結 論

　ここに得られた結果を簡単に要約すると次のようにな

る。20℃におけるSi　C材の破壊靱性Klcは1300　”Cの

値とほぼ等しいB：Cの場合を除き，1300℃における場合

合よりも低下する。これは高温になると幾分延性が増加

するためと考えられる。

　Sic材の熱衝撃強度Aは室温ではその電気抵抗の著し

く大きいHA，　HBおよびHcは測定できなかったが，

550　“CにおいてはHBが最大で，次いでTA，　HAの値が

大きく，Hcは最低であった。また1300℃においては

HAが最大で，次いでH：B，　H：Cの値が大きく，孚Aは最低

であった。ポリカルボシランを含浸したTB材とこれを
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