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１．研究の目的と背景 
 熱間および冷間における鍛造・圧延などの塑性加工プロ

セスは、形状付与だけでなく、微細組織制御工程としての

意義を併せ持つ。具体的には組織均一化、結晶粒径微細化、

集合組織の破壊もしくは付与などを目的として行われる

が、これらの変化が「いつ・どのように」進行するかにつ

いては未だ不明な点が多い。これらを明らかにすることで

更なる高性能化のための微細組織制御が可能になると期

待される。このためには、実際に変形が進行している最中

の「その場測定」による動的な情報取得が有効である。 

筆者らは、J-PARC MLF に設置された飛行時間型中性子回

折計「iMATERIA」を用いた、中性子回折を利用した変形機

構の調査を行うための解析技術を開発してきた 1)。これま

での研究では、マグネシウム合金における集合組織測定か

ら、従来室温での活動は限定的と言われていた柱面すべり

系の活動が支配的な状況下でも 20%程度の最大伸びが生

じることを示した 2)。また、人口骨格として利用される組

成の異なるコバルト合金の塑性加工性の違いについて、主

たる原因が加工誘起マルテンサイト変態の頻度の違いに

よるものであることを明らかにした 3)。これらは変形後の

材料についての測定に基づくものであるが、最近、その場

測定のための変形試験機を導入した。 

 変形試験中のその場中性子回折測定のメリットは、以下

の様な事が考えられる。第一に、変形実験から各種測定へ

の試料準備プロセスが不要である。これは試料準備プロセ

スにおける試料の性状変化を考慮しなくてもよいという

大きな利点をもたらす。例えば加工誘起マルテンサイトは、

顕微鏡観察のための研磨過程によっても導入され得る。ま

た、鉄鋼の高温相であるオーステナイトのように実験後の

冷却で変態により失われてしまう相の観察は、その場観察

でしか成し得ない 4)。第二に、中性子回折特有の X線回折

や顕微鏡観察に対するメリットとして、表面の状態に結果

が左右されにくいという点が挙げられる。鉄鋼中の Mn の

ように加熱によって試料から揮発する元素を含む材料の

場合は、表面と材料内部で化学組成が異なるため、表面観

察の結果と試料全体の振る舞いに齟齬が見られることが

ある 5)。 

 第三のメリットは、我々が開発している回折計

「iMATERIA」の特徴として、固定された試料の集合組織を

ごく短時間で測定できる点である。図 1 に示すように、

iMATERIA は多数の検出器を様々な方向に備え、回折強度

の方位依存性を測定するのに適した装置である 1)。 

 

図 1 i 中性子回折計 iMATERIA の模式図。 

 

 工業的な材料製造プロセス、例えば鍛造や圧延などは、

単軸圧縮変形と同様に複数の治具で試料を挟み込んで「押

し潰す」変形である。したがって変形中は材料の大部分は

治具に覆われているため、目視による観察すら容易ではな

い。放射光 X 線や中性子の回折・散乱、および電子顕微鏡

観察の分野においては、「その場測定・観察」は近年のキ

ーワードであるが、これまでに開発された技術は主として

引張試験のような、変形部がオープンでビーム径路確保が

容易な変形様式への適用が大半であった。iMATERIA にお

いても、引張変形中のその場観察実験は盛んに実施されて

いる 6)。しかしながら引張試験という様式そのものが性能

評価試験という性格が強いため、機能・強度発現メカニズ

ムの研究には適するが、微細組織形成プロセスのメカニズ

ム研究には必ずしも最適ではない。これを行うためには、

大きなひずみを与えることが出来る治具による挟み込み

変形におけるその場観察が最も有効である。 

 可視光、X 線および電子線は治具を透過できないため、

上記の挟み込み変形の観察は困難であるが、中性子は多く

の金属材料をセンチメートルオーダーで透過する。このた

め唯一希望が持たれる手法がその場中性子回折というこ

とになる。しかしながら治具を中性子線が通過するときに

は、治具からの中性子散乱も生じる。これを試料由来のも

のと解析的に分離することは、一般に容易ではない。その

ため、現状治具を介した挟み込み変形における動的な微細

組織変化の追跡は、中性子を用いた場合でもビーム径路に

治具が干渉しない限定的な条件下で行われている。上述の

iMATERIA を用いた集合組織・相分率測定では、100 を超え



る多数の異なる位置に設置された検出器を利用するため、

治具と中性子経路の干渉は不可避である。 

以上の背景から、その場中性子回折によって治具挟み込

み変形中の微細組織評価を行うためには、ビーム径路上に

存在していても、中性子ビームの吸収やノイズ発生をほと

んど起こさない、いわば中性子的に「透明」な材料を治具

として使う必要があると考えた。これが実現すれば、その

場中性子回折実験のデザインの自由度は大幅に拡張する

ことになる。 

上述の背景を受けて、本研究では中性子に対して透明で

あり、かつ高温強度の高い治具材料を開発することを目的

とした。中性子回折の起こりやすさを表すコヒーレント散

乱長は元素（同位体）により固有であるが、Ti などは負

の値を持つ。これを正の散乱長を持つ他元素と混合し固溶

体合金とすると、合金の散乱長は単純に組成で重みづけし

た平均値となる。すなわち、コヒーレント散乱長がゼロの

合金を作ることが出来る。このような組み合わせは様々な

ものが考えられるが、高温変形治具として十分な強度、耐

熱性を持っているものを探索する必要があった。 

 

２．実験方法 
 2・1 合金の試作 

 ゼロ散乱長の達成が可能と目される組成の合金を作製

し、その機械的性質を調査するために、アーク溶解装置を

用いて少量鋳造を行った。実験を行った組成と完全に固溶

体であると仮定した場合のコヒーレント散乱長を表 1 に

示す。なお中性子回折での試料容器等に広く用いられる純

バナジウムのコヒーレント散乱長は-0.38 であり、これと

同程度もしくはそれ以下のコヒーレント散乱長と、高温強

度を兼ね備える合金を目標とした。V90Cr5Ti5 は、バナジ

ウム基の耐熱合金であり、原子炉部品としての応用可能性

から過去の研究報告が比較的豊富であった 7,8)。残りの合

金は近年研究が盛んな BCC 構造のハイエントロピー合金

に近い組成を持つものである。多様な元素をほぼ等量混合

することにより固溶体相が得られるハイエントロピー合

金は、高温での特性に優れると言われている 9)。混合エン

トロピーΔS mixを最大化するためには、5 元素を等量配合

する必要があるが、ここでは平均コヒーレント長の絶対値

を小さくするために組成を調整した。Ti32V28Nb10Zr10Al20

はハイエントロピーであることを重視し、ΔS mix /R = 

1.50 (R は気体定数)となる 5 元系合金、Ti38V30Nb10Al22

は S/R = 1.29 でありミディアムエントロピー合金である

が、コヒーレント散乱長の最小化を重視した組成である。 

 

表１ 合金組成とコヒーレント散乱長。 

組成 コヒーレント散乱長 (fm) 

V90Cr5Ti5 ‐0.33 

Ti32V28Nb10Zr10Al20 +0.90 

Ti38V30Nb10Al22 +0.04 

2・2 治具の製作 

 上記の検討を踏まえ、組成は V90Cr5Ti5 最適と判断し、

実際の治具として使用するために V-5Cr-5Ti (mass%)合

金のインゴットを作製した。V および Ti は溶融により酸

素を不純物として包含しやすく、またルツボ材料と反応を

起こす可能性も指摘された。このため本合金の作製は物

質・材料研究機構（NIMS）に技術代行を依頼し、共用設

備である水冷銅ルツボ高周波誘導溶解設備を用いて鋳造

した。この装置を用いることで、不活性雰囲気中でかつ磁

気浮上した状態で溶解・凝固が可能となり、不純物の少な

い材料の製造に成功した。 

 鋳塊は 1100℃予熱後の熱感鍛造と溝圧延により角棒状

へと加工され、機械加工により酸化物層を取り除いて図 2

に示すようなφ30 mm の丸棒とした。 

 

図 2 作製した V-5Cr-5Ti 合金の外観。 

 

 これを分割し、図 3 に示す圧縮試験治具を作製した。入

射中性子が治具へ直接照射された際のバックグランド上

昇が懸念されたため、入射側には中性子吸収材であり、か

つ耐熱性に優れたB4C焼結体のスリットを取り付けた（図

3 丸棒治具の裏側に相当する）。このスリットと V-Cr-Ti

治具を保持する部分は SUS630 で製作した。 

 

 2・3 高温変形中のその場中性子回折実験 

 本 研 究 で 開 発 し た 治 具 の 実 証 実 験 と し て 、

Fe-15mol%Ga 合金の単軸圧縮変形試験を行った。変形中

の 120 s 毎に得られた中性子回折情報から、集合組織を解

析し、その変遷を調査した。解析法の詳細については、既

報の引張変形の場合 6)と同様であるため、ここでは割愛す

る。 

 



 

図 3 高温圧縮治具および試料の外観図。 

 

３．結果と考察 
 3・1 合金種の選定 

 表 1 に示した合金のうち、ハイエントロピー合金系の 2

種については、500HV を超える、工具鋼相当の優れたビ

ッカース硬度を示した。しかしながら靭性を著しく欠き、

切断のためのバイス固定において割れてしまうことが頻

発した。この靭性のなさは Zr リッチのデンドライト構造

と粒界偏析に由来するものと思われ、これを破壊すること

を目的に高温鍛造を試みた。しかしながら高温においても

靭性改善が見られず、鋳塊はばらばらとなってしまった。

このため、治具としての形状へ成形することは困難であっ

た。 

 以上の事実からハイエントロピー合金系の利用をあき

らめ、V-Cr-Ti 合金を用いることにした。V-Cr-Ti 合金は

原子力材料としてその特性について比較的多くの文献が

あり、BCC 合金でしばしば問題となる延性・脆性遷移温

度と組成の関連も調査されていた 7,8)。合金元素が多いほ

ど固溶体合金の強度は高まるが、室温で脆性的となる。こ

れは機械加工等において問題となる可能性があった。この

ため、合金元素添加量はこれを回避できる V-5Cr-5Ti とし

た。これらは似通った原子量を持つため、原子分率として

も質量分率としてもほとんど組成は変わらない。このため

製作時の混乱が起こりにくい V-5mass%Cr-5mass%Ti を

目標組成とすることにした。 

 鍛造後のビッカース硬さは 200HV, これを 900℃で 4 

時間熱処理した際の硬さは 156HV であった。図 4 に

EBSD 測定によって捉えた熱処理前後の微細組織を示す。

硬度変化のわりに粒径などの大きな変化は見られず、硬度

の違いは回復による転位密度の低下によるものと思われ

る。150~200HV という硬度はおおむね工業用 2 種純チタ

ンやステンレス鋼程度であるが、Smith らが示すように、

この合金は高温でも降伏強度が大きく減少しないという

特徴がある 8)。この強度発現メカニズムと、実際に筆者の

作製した合金の高温強度は現在調査中であるが、これを信

じれば高温で著しく強度を失う材料（ほとんどの材料はそ

うである）については適用可能であると結論した。 

 

 

図 4 (a) 鍛造後および(b)900℃で 4 時間の熱処理した後の

V-5Vr-5Ti 合金の微細組織。 

 

 3・2 圧縮変形中その場中性子回折実験 

 図 3 に示した治具を用いて、その場中性子回折実験を行

った。試料は筆者が過去の研究 10)で用いた Fe-15mol%Ga

合金とした。この合金は室温で 150HV以下の強度であり、

高温での降伏応力は高々数十 MPa であることが分かって

いたので、強度に不安要素のある本研究の開発治具でも問

題なく変形できると考えた。 

 実験結果の前に実験後の治具の状態について述べてお

く。これまでに 900℃における高温変形実験を 5 回行って

いるが、治具全体にクラックや変形は全く認められない。



実験は Ar 雰囲気中で行っているが、多少混入する酸素に

より表面酸化が生じた。図３に見られるように、図２で見

られるような銀白色は失われたが、即座に性能が損なわれ

る程度のものではない。試料接触部についても目視および

指触により検知できるような変形はなく、結果的には今回

の実施条件では治具として十分に機能したと結論できる。 

 中性子回折実験としては、回折線経路に治具が重なる検

出器によるデータも十分に解析に堪えるものであること

が確認された。懸念された治具による多重散乱線は一切見

られず、吸収の影響は補正により取り扱いが可能なレベル

であった。図 5 は Fe-15Ga 試験片をセットし、加熱前に

測定された iMATERIA BANK 99 において測定された回

折図形である。これに見られるようにα-Fe, すなわち試

料の結晶以外にノイズのピークが見られるが、これらは入

射スリットとして取り付けた B4C によるものであること

を確認している。今回開発した V 合金が中性子的に「透

明」な材料とすれば、B4C は中性子を完全に吸収して遮る

「黒色」材料として、中性子関連の装置開発には頻繁に用

いられている材料である。 

このような材料のブラッグ回折ピークが見られることは、

予想していなかったが、これはかえって無かった方が良か

ったようである。実験手法的には、今後も改善が必要であ

る。 

 

図 5 開発した V 合金治具に設置した状態で測定した

Fe-15mol％Ga の回折図形。 

 

 図 6 は回折データより計算された、高温変形中の圧縮軸

への結晶軸配向を示す逆極点図である。BCC 金属の室温で

の変形では、すべり変形に伴う結晶回転の結果として、ひ

ずみ増加に伴い<001> ,<111>の両者の発達が見られるの

が普通である。しかしながら、筆者らが過去に報告してい

るように、高温では変形条件にもよるが<111>の発達は抑

制され、<001>の圧縮軸への配向が強くなる 11)。特に変形

後半ほどその傾向が強くなる。これは<001>配向を持つ結

晶粒が変形中に粗大化するためで、筆者らは優先動的結晶

粒成長と呼んでいる。 

 ところがその配向の強さは平均軸密度の 4 倍程度であ

り、10 倍以上の値が見られた変形後試料の X 線回折測定

の結果と一致しない。これは X線測定が板厚中心断面に行

われていたことに対し、中性子回折測定の結果には治具と

の接地面近傍の体積の寄与も含まれていることによると

思われる。過去の研究により、こうした領域ではほとんど

集合組織が発達しない、すなわち変形は不均一であり、ほ

とんど変形しない領域があることが分かっている。 

 このように、高温変形中のその場中性子回折測定は、試

料全体の組成流動と関係した情報を与えることが明らか

となった。  

 

 

 

図 6 900℃, 初期ひずみ速度 5×10-4 s-1 の条件での単軸

圧縮変形中のその場中性子回折実験により求めた、圧縮軸

方向への結晶軸密度配向。 

 
４．まとめ 
中性子回折線経路にあっても回折実験の障害とならな

いような、中性子的に透明な材料であり、かつ高温強度を

担保できる材料の開発を行った。当初想定していたミディ

アム～ハイエントロピー系合金では室温での脆性的なふ

るまいが制御できなかったことから、原子炉材料として研

究事例のあった V-Cr-Ti 系合金を採用した。この合金は室

温での強度はあまり高くないが、高温での強度減衰が小さ

いとされる。鉄系合金を用いた実証試験では高温圧縮変形

中の集合組織変化を捉えるその場観察実験に成功した。 
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