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原子炉構造材料においては中性子照射損傷による欠陥生成により力学的特性の劣化を導

く。その損傷組織発達原子レベル過程を理解することは原子炉材料の評価および耐照射性

に優れた材料の開発において非常に重要である。特に核融合炉の材料開発においては、将

来の商業用核融合炉の運転環境における 14MeV核融合中性子照射ができないことから「

傷欠陥の形成を平均1.5MeVの核分裂中性子照射のデータから外挿する必要がある O 現

進行している核融合炉材料開発においては既存の軽水炉・高速増殖炉・加速器等の照射設

備を用いた実験から原子レベルでの損傷欠陥発達過程の理解が不可欠である O 本研究にお

いては JMTR(] apan Materials Testing Reactor :日本原子力研究所材料試験炉)において

開発された照射時の試料温度を制御して、中性子束一定で照射量が変化できる多段多分割

型温度制御リグを用いた中性子照射実験を行い、その損傷組織を電子顕微鏡観察した。そ

の結果は原子レベルの微小点欠陥集合体挙動のコンビューター・シミュレーションと比較

検討して照射損傷欠陥発達過程の理解する事を目的とする 。

第 l章では照射損傷研究の歴史およびこれまでの研究成果を調査し従来の考え方をまと

めた。また、本研究で用いた多段多分割温度制御照射リグの開発経緯と、従来報舎されて

いる温度制御照射の結果についてまとめた。第2章では損傷欠陥形成にはガス原子の効

が大きいことに注目して、試料中の残留ガスを除去した試料を作製して比較のために as

received試料を同時に中性子照射実験を行い、また損傷組織観察の方法についてまとめたわ

第3章で、は中性子照射を行った試料の電子顕微鏡観察結果をまとめた。その結果、純銅

銅希薄合金、純ニッケルにおける原子空孔集合体-格子間原子集合体形成の過程を実験的

に明らかにした。第 4章においては微小点欠陥集合体の分子動力学コンビューター・シ

ミュレーションによって実験では観察できない集合体の挙動を明らかにして集合体形成の

素過程を検討した。第 5章では以上の中性子照射実験とコンビューター・シミュレーショ

ンの結果から研究の総括を行った。この実験結果は中性子照射した金属中でのボイド形成

に関して従来の考え方を覆すものである O 最も照射量が少ない場合 (5.2x 1018 n/cm2) 

においてはas-received、残留ガス除去試料の両者においてボイドの数密度・サイ ズ共に変

わりがなかった。低照射量領域ではボイドは試料中に均一に形成していた。中性子照射量

の増加と共にボ、イドの数密度は減少し、ボイドのサイズは大きくなる 。一方、格子間原子

は局所的に集合して照射量の増加と共に次第に拡がっていき転位組織を形成する 。格子問

原子は集合体の領域に吸収されるため原子空孔がマトリ ックスに残ってボイドが成長する 。

分子動力学コンビューター・シミュレーションにおいては格子間原子集合体はく110>クラ

ウデイオンの束に緩和するため低い移動エネルギーで移動する事が可能である 。また格

問原子集合体の移動はわずかな歪み場の影響で運動する。この結果は格子問原子集合体が

局所的に集合してコロニーを形成することを示唆する 。極微小サイズの原子空孔集合体は

集合体として動きやすい構造に緩和する事がコンピューター-シミュレーションにより明

らかに された。このよ うな極微小サイズの原子空孔集合体の移動・合体により次第に大き

な集合体が形成する 。これらの集合体は熱的活性な準安定状態のマイクロボイドに成長す

るO この過程においてはガス原子の寄与なしに起こる 。マイクロボイドは集合体のままで

移動を繰り返し、その途中でガス原子を トラップする 。多くのガス原子をトラップしたホ

イドは移動度が低下することにより安定なボイド構造が形成きれる 。
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1 . 緒論

1. 1 照射損傷研究の歴史

1942年のシカゴ大学での原子炉の臨界達成と前後して vVignerは原子炉材料の中性子

照射損傷の重要性を予言し、第2次世界大戦の最中マンハッタン計画において米国の既存

の加速器を用いた材料照射研究が始まった。一方1950年頃から照射によ って導入された

点欠陥を調べるのに有効な手段であるとの考え方より格子欠陥の研究が始まる 。これらの

研究の結果、照射損傷は高エネルギー粒子による結晶構成原子の弾き出 しによる原子空孔

と格子関原子の生成が起源であることが明 らかにされてきた。

原子炉構造材料においては照射損傷による欠陥の生成により強度特性の低下を導くため

に、その形成過程を理解することは非常に重要で、ある O 中性子照射による材料のボイドス

エリングは1967年に Cawthorneand F'ulton [1]によってイギリスの高速炉で照射されたス

テンレス鋼の電子顕微鏡観察によって発見された。ボイドスエリングは材料の膨張を導き

強度等機械的特性を著しく下げるために、ボイドスエリングの実験的・理論的な研究が盛

んになり重要な照射効果としてしばしばいわれるようになった O

特に核融合炉の材料開発においては、現在その環境における照射ができないことから核

分裂炉照射のデータから外挿する必要がある O 現状での核融合炉材料開発においては既存

の照射設備を用いた実験から原子レベルでの損傷欠陥発達過程の理解が不可欠である O

1. 2 カスケード損傷衝突過程

図1.1に本研究で用いた核分裂炉]MTR(J apan Material Testing Reactor)における中性

子スペクトルを示す。このように中性子のエネルギーは広い範囲に分布しているがおもに

エネルギーが O.lMeV以下の中性子(熱中性子)は核変換を引き起こ し、 O.lMeV以上の

中性子(速中性子)が原子の弾き出しを起こす。図1.2に銅とニ ッケルに対して

SPECTORコードを用いて計算された中性子により弾き出される第一ノックオン原子(

Primary Knock on Atom = PKA)のエネルギ一分布およびを示す[2]0PKAの平均エネル

ギーはこの場合数10KeVもの高エネルギー粒子であり、これが材料中に発生すると図1.3

に示すように多くの原子を弾き出す[3]0この現象は10・12sec程度の非常に速い現象であ



り実験的に捕 らえることは困難で、あるO 近年のコンピュータの発達により分子動力学シ

ミュレーションが行われてその詳細が明 らかにされつつある[4]0その過程は、原子の弾き

出しが起きるとその中心部では弾き出しエネルギーが原子に与えられる事により、溶融部

が形成され格子間原子が中心部から飛び出 していく (collisionalphase) 。やがてエネル

ギーが分散してカスケードが冷却されると中心部に原子空孔集合体が、周辺部には格子間

原子集合体が形成される (coolingphase)。照射損傷の発達はこのカスケード損傷が材料

中で頻繁におきることにより多くの原子空孔・格子問原子集合体が形成されそれらが移

動・合体することにより次第に大きな欠陥へと成長すること により進行する (annealing

phase)。

1. 3 点欠陥研究

純金属中の点欠陥 (原子空孔・格子間原子)集合体の研究は1950年代後半から盛んに

行われていて多くの知見が得られている O 透過電子顕微鏡を用いての格子欠陥観察は直接

に観察するための非常に有効な実験手法であるが原子レベルの分解能を持つ電子顕微鏡を

用いても 10個以下の点欠陥集合体の観察は困難で、あり、間接的な実験手法からの類推 し

かできなかった。この困難さは透過電子顕微鏡観察は試料を透過した電子を用いて結像す

るため微小点欠陥集合体の観察には周辺の完全結晶の情報が含まれるためにその検出を難

しくさせる O この10個以下の点欠陥集合体の挙動は、近年コンビュータ ー ・シミュレー

ションにより明らかにされておりこの知見を基に照射損傷発達過程の検討を行つ 。

以下に中性子照射した fcc金属の欠陥の蓄積について現在まで報告さ れている結果につ

いてまとめる。これら純金属の照射損傷欠陥形成の初期過程はアカ デミッ クな点から重要

なだけでなく実用合金における照射欠陥の進行の物理的なプロセスの包括的理解に非常に

重要である O 本研究で取り上げた純銅・ニ ッケルは様々な基礎的な研究が行われている 。

面心立方金属の場合の点欠陥集合体についてまとめると

-積層欠陥図面体

原子空孔が最密面である(111)面上に集合して形成される欠陥である。このとき原子空
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干しが(111)面上に三角*矧Uこ集合しその上の原子が図l.4(a)のように変位することにより形

成される欠陥である[5]0正四面体のまわりがすべて積層欠陥で閉まれている 。

-ボ、イ ド

原子空孔が3次元的に集合して形成される空洞である o fccの場合(111)面で囲まれたノ

面体になる (図1.4(b))。ボイドは必ずしも安定な原子空孔集合体ではないが、とくに

(0.3 -0.5) Tm (Tmは融点)で照射材料にはしばしば観察さ れる 。ボイドの形成は材料

のスエリング(膨張)に関連して非常に重要である 。詳細は 1. 4章にて述べる 0

・転位jレープ

図1.5に示すように原子空孔または格子間原子が板状に集合するとfccの積層欠陥が生じ

る[5]0このときの転位は図のように刃状転位で、パーガースベクトルは b= a/3 <111>であ

るO この構造のことをフランクループという O

損傷欠陥の発達はPKAの発生によるカスケード損傷による原子空孔・格子間原子の生成

から始まる。図1.6に Norgett-Robi nson -Torrens (NRT)により計算された損傷レベルに対し

て残存している点欠陥の割合を温度に対してプロットしたものを示す。4K付近の低温で

さえも correlatedrecombinationのために30%程度の欠陥しか残らないことがわかる。温

度が300K以上になるとその割合は10%まで下がる[6]0この残存点欠陥が欠陥一欠陥相互

作用、欠陥一不純物相互作用、欠陥ーシンク相互作用を受けながら最終的な点欠陥集合体

を形成する O

図1.7(a)に銅において様々な温度で中性子照射したときの欠陥集合体の照射量依存性を

示す[6]。銅においては298・363Kにおいては数密度の温度依存性はない。ステージv(---
420K) 以上の温度においては飽和欠陥数密度が温度の上昇と共に減少する 。これはカス

ケード損傷で生成された原子空孔集合体から熱的に原子空孔が放出されることによると考

えられている O 飽和欠陥数密度はカスケード損傷にて生成される欠陥と原子空孔の集合体

からの放出のバランスによると考えられているので損傷速度と照射温度に大きく依存す

るO

図1.7(b)にニッケルを様々な温度で中性子照射したときの欠陥集合体の照射量依存性を

示す[6]0ニッケルのステージVの温度は500K程度と銅と比較して高いために原子空孔集
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合体の安定性が高く、 300・473Kの範囲で欠陥数密度の温度依存性がない。銅と比較する

と欠陥数密度が低いのは、室温付近での照射では生成される欠陥のサイズが小さいために

TEMによる観察が困難で、あることによると考え られる 。

1. 4 ボ、イドスエリング

照射した金属中のボイドスエリングの発見は1967年であり、この発見により高速増殖

炉や核融合炉の実用材料の耐照射損傷研究の必要性により照射損傷の研究は基礎的な純金

属の研究からより複雑な合金の研究へとこの30年間推移している 。この推移の結果とし

て、照射損傷発達過程の検討を実用合金の結果から類推せざ、るを得なくなってきた。しカ

し、照射損傷発達過程の理解は照射条件や材料により非常に複雑で十分解明されていると

はいえない状況である。

図1.8にZinkleらが行った銅を182・500
0Cの温度範囲で核分裂中性子照射 (損傷レベ

ル:1.1 -----1.3 dpa、損傷速度:2 x 10・7dpa/s) の結果を示す[7]。その結果、 182
0

Cでは原

子空孔はボ、イドを形成しないで積層欠陥四面体を形成する 。ボ、イド形成の温度下限は182

220
0

Cの聞に存在し最大スエリングは300-350
0

Cの間で0.5%であり、 500
0

Cでは全くスエ

リングはなかったと報告している O 一般的にボイドスエリングの温度依存性は図1.8のよ

うなカーブになる O

図1.9(a)および(b)に523-573Kにおいて中性子照射した銅のボイド数密度の照射量依存性

を示す[6]0銅の場合数密度が0.01-----0.1dpaで飽和する O 低照射量における実験結果は研究

者により大きく異なっている。例えば Englishet al.の結果 [8]によると 523K照射した結

果、特にボ、イド密度が高い。この結果のばらつきは主に残留ガスが研究者ごとに異なる こ

とによると考えられる O このグラフには14MeV中性子照射した結果 [9]もプロットしてし

るが、照射量依存性は核分裂中性子の場合と同じ傾向を示す。

図1.10(a)および(b)に銅とニッケルにおけるスエリングを照射量に対してプロットしたも

のを示す[6]。いずれも傾向は似ていて0.1dpa付近でスエリングが小さくなる o 1dpa程度

の低照射量ではネットワーク転位はできていない。図1.11~ こ 14MeV 中性子照射したニッ

ケルのスエリング [10]が示されているが、核分裂中性子照射した場合に比較 して大きし
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ことがわかる。しかしこの原因は明らかではない。

高線量中性子照射した金属中においてボイドは転位線に沿って形成していることが多く

観察されている [11，12]0 これらの観察結果よりボ、イドの形成は格子間原子がバイアス効

果に より優先的に転位に吸収さ れることにより 、転位から離れた場所では原子空孔が過剰

な環境が出来上がると考え られた[13，14]0しかし転位バイアス効果だけでは中性子照射し

た金属のボイドスエリング現象を十分に説明できないため(特に低照射量領域) 、カス

ケード損傷形成における production bias [15]の効果などが提案されている。カスケード

損傷に より形成された原子空孔がマイ クロボ、イ ドに集まることによりボ、イドは成長する。

またガス原子を照射前に注入 (pre-doped) した試料においては照射により形成するボイド

の数密度が上昇する事が実験的に確認されている [16，17]。特に (n，α)反応により発生す

るヘリ ウム原子は金属中での溶解度が低いためにボ、イドの核形成に大きな影響を与えると

言われている[18]。ヘリウム原子をpre-dopedした試料においてボ、イドの数密度が上昇する

実験結果は数多く報告されている[19，20]。下村らはコン ビュー ターシミュレーションによ

り銅中の水素のボイド核形成に及ぼす効果を報告 している[21]。銅中においては正三角形

状 3原子空孔 (3v-60o) はDamask-Dienes-Weizer型の 3原子空孔積層欠陥四面体 (3v-sft

)に緩和する[22，23]0この緩和過程が原子空孔集合体の積層欠陥四面体 (stackingfault 

tetrahedron = S F T)への成長において基本的なプロセスである。小さな原子空孔集合体

に水素原子がトラップされると、水素原子は集合体がSFTに緩和することを阻止するよ

うにはたらく 。水素原子は原子空孔集合体がSFTに緩和 しない ようにボイドの表面を動

きまわる 。

我々のグループでは超高真空中 (1x 10-6 Pa)で残留ガス除去 (residua}-gas-free) を

行った純銅試料を作製した。as-received試料と residual-gas-free試料を同時にJMTRにおい

て中性子照射 (照射温度:33 OOC、照射量 :5.2 x 1024 n/crn2) を行った[24]。その結果

residual-gas-free試料におけるボイド数密度はas-received試料と比較して約1/10と低いこ

とがわかった。また同じ条件で、照射を行った銅ーアルミニウム合金においてはas-received

試料ではボ、イドが観察されるが、 residual-gas-free試料で、はまったくボイ ドが形成しなし喝」

とがわかった。またFFTF/MOTAにおける重照射した銅ーアルミニウム合金においても

residual-gas-free試料で、はボ、イドが観察されなかった[25]。しかし銅-ニッケル合金におU

F
H
J
 



ては残留ガス除去の効果が顕著でない。また実用化が期待されているオーステナイト合金

SじS316Lを高速増殖炉EBR-IIにおいてas-recei ved試料と residual-gas-free試料を同時に照

射を行った結果、 as-recei ved試料ではボイドと転位ループの形成が観られたがresidual-

gas-free試料においてはボ、イドは観察されず析出物のみが観られた[26]0

1. 5 温度制御中性子照射

本研究においては、中性子照射は JMTRにおいて温度制御照射リグを用いて行われた

[27-291。従来型制御照射 (conventionalcontorol irradiation)においては試料キヤブセル

とリグのガスギャップの部分にヘリウム/アルゴンガスの混合ガスを流してその混合比を

変化させることに試料温度の制御を行う 。したがって図1.11に示すように、原子炉の出力

上昇とともに γ加熱が大きくなり試料温度が階段状に上昇する事になる。このような制御

方法では設定温度以下の温度で幾分かの中性子照射を試料が受けることになる 。本研究に

用いた改良型制御照射(improvedcontrol irradiation) リグにおいては原子炉の出力上昇

前に試料温度を設定温度まで上昇させておいて原子炉の出力と共にヒーターのパワーを減

少させることによって試料温度を制御する方式である。図1.11に両者の温度制御における

試料温度の履歴を示す。図1.12に従来型制御と改良型制御における照射では明らかに損傷

欠陥の組織が異なることを銅とニッケルについて桐谷ら [30，31]により報告されている結

果を示す。いずれの結果も 400
0

CにおいてJMTR(a)従来型/(b)改良型照射を行った。

ニッケルにおいては形成されるボ、イドの数が改良型照射では非常に少なく、銅においては

改良型照射では全くボ、イドが形成されなかった。このように設定温度以下でのわずかな事

の中性子照射が数多くのボイドの核を形成するのは照射損傷(原子空孔-格子関原子佳ム

体)の形成は図1.13に示すように一般的に低温側で核形成、高温側で成長するために設定

温度以下でのわずかな中性子照射が数多くの核を形成し、設定温度において成長したため

にこのような結果になったと考えられる [31]0したがって、従来型照射においては start

up， shut down時の中性子の効果を考慮にいれる必要があるために照射損傷の定量的取扱

を困難にする O 本研究においては改良型照射によって照射をおこない、さらに図1.14に示

すように同じ中性子束で照射量が変化できるように開発された多段多分割型温度制御リグ

を用いた中性子照射を行い、照射損傷欠陥発達過程の理解する事を目的とする。
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2.実験方法

2. 1 残留ガス除去した試料の作製

試料は純銅 (7N)および純ニッケル (5N) である O 試料はas-recei vedおよび超高真空

中で熔解し残留ガス除去を行った試料 (residual-gas-free)の2種類の試料の照射を同時に

行った。装置の概略図を図2.1に示す。以下に、試料の作製方法に示す。

1 )材料を約10g秤量し、アセトン洗浄した後アルミナボード上にのせて超高真空に排気

する o (10-5 Pa程度)

2)試料部分を電気炉にて1000
0

Cまで加熱してボート・材料・ガラス管の脱ガスを十分

に行う。その後冷却すると真空度が10-6Pa程度まで上昇する O

3 )試料部分を高周波融解炉を用いて試料を熔解する O このとき試料から大量のガスが発

生する。このガスの種類を四重極質量分析計を用いて分析する O

4)真空度が熔解前と同程度になったら、加熱を終了して室温まで自然冷却し試料を取り

出す。

5 )試料の周辺のアルミナ粉末を除去した後 0.1mmまで圧延し、直径 3mmに打ち抜

く。 (as-received試料は材料を 0.1mmまで圧延し、直径 3mmに打ち抜く 。)

6) 3 mmディスクをアルミナボートに載せて高真空に排気した後、焼鈍を行う O 条件は

銅・銅合金 700
0

C . 5時間

ニッケル 900
0

C . 5時間

7)中性子照射のために試料の端に 1D番号を針により書き込み照射条件ごとにパッキン

グする。

以上の手順にて作製した試料を、パイレックスガラス管に真空封入した後、照射キャプセ

ルに組み込まれるまで保存される O

2. 2 JMTR (材料試験炉)温度制御中性子照射

中性子照射は日本原子力研究所 Japan Materials Testing Reactor (JMTR)にて行われた。

-7-



照射リグの概略図を図2.2に示す。このリグは多段多分割温度制御照射リグと呼ばれるも

ので、桐谷ら [28-30J により開発されたものである 。上段と下段にそれぞ、れ 5個づっの照

射試料キャプセルがセッテイングできる構造になっており、それぞれのキャプセルに照射

温度調整用のヒーターおよび熱電対が装着してある O 本研究においては照射番号 JMTR

9411-15uにおいて照射された試料を用いた。照射量は 5x 1018 ~ 1 x 1020 n/cm2の照射

量、照射温度は200
0

C (上段)および300
0

C (下段)である 。照射量の制御は多分割され

たキャブセルをある時間経過後引き抜くことによって制御される 。図2.3にJMTR94M-

15u引上作業実績を示す。最大の照射時間は59l.5時間 (1サイクル)である O 照射条件

を表2.1にまとめた。上段と下段では炉心からの距離が異なるため中性子のフラックスf

上段の方が少ないために全照射量が異なる o dose level はSPECTORcodeにより 計算され

た値から算出した [2]0

2. 3 電子顕微鏡観察

中性子照射した試料は JMTRから東北大学金属材料研究所附属材料試験炉利用施設

(大洗施設)に搬入される 。一定期間の放射能冷却後、キャプセルを解体して試料を取り

出す。これらの試料を、大洗施設ホットラボ、にて試料 1Dを読みとることにより仕分け し

た後、電解研磨を行って透過電子顕微鏡観察用試料とする O 電解研磨はテヌポールを用い

たジェット研磨および仕上げ研磨の 2段階の研磨を行う 。

電子顕微鏡観察は大洗施設の JEOL-2000FXおよび広島大学工学部の JEOL-2000EXを

用いて行った。加速電圧は 200kVで使用した O 観察は明視野像・暗視野像法を用いた。

比較的サイズの大きな欠陥集合体は明視野像で観察できるため解析はこれを用いる 。サイ

ズの小さいボイドはブラッグ条件から大きく外したボイドコントラスト明視野像を用い、

積層欠陥四面体 (SF T)や転位ループは弱ビーム暗視野像法を用いて写真を撮影した。

点欠陥集合体のサイズは写真上の大きさを測ることにより測定する O また点欠陥集合体の

数密度を決定するために試料の膜厚を決定する必要があり、プラ ッグ条件における等厚

渉縞を用いて膜厚を測定し単位体積あたりの数密度を決定した。

-8-



2. 4. 点欠陥集合体動的挙動のコンビューター・シミュレーション

分子動力学および分子静力学コンビューターシミュレーションは Daw，Foiles and 

Baskesにより開発された DYNAMOver.8.5コードを用いて行った [3210embedded atom 

meth od (EAM)によるポテンシャル [33]がコードの中に含まれている O 本研究で用いた

EAMポテンシャルは Foilesの方法 [34]により T.D. de la Rubiaによりパラメータの最適

化 [351が行われたポテンシャルを用いた。今回のシミュレーションでは 40 0 0個の原

子からなる結晶 (10aox 10ao x 10ao : aoは格子定数)を用いた。結品表面には周期的境

界条件を適用している 。

分子動力学コンビューター・シミュレーションはN個の原子のニュートンの運動方程式

を解くことによって計算される。各原子のハミ jレトニアンは次式で表される 。

一
H十o 午試 + 中州州(句凡q) (1 ) 

ここで qlとplは i番目の原子の座標と運動量を表す。ハミルトンの運動方程式は

dqj BH 

一一 = 一一 = p)m dt Bpi 

BH 

Bqj 

a中
Bqj 

(2 a) 

(2 b) 

のように表される 。各タイムステップにおける個々の原子の位置は次のニュートンの運動

方程式を数値積分することによって得られる。

d
2
qj B中

m 一一一一 = 一一一一ー
j dt2 B qj 

( 3 ) 

さらにコードでは系の圧力および温度を制御するように各原子の位置・速度の計算が行わ

れる O
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3 .実験結果

3. 1 純銅における損傷欠陥発達過程

3.1. 1 純銅における損傷欠陥発達過程

図3.1.1に200
0

C照射における純銅の低倍の観察写真を示す。最も照射量が少ない場合

局所的に転位ループが集まっていることが観られる。これらの領域を拡大してみると小さ

な転位ループが集合して構成されていることがわかる 。照射量の増加に伴って格子間原

がこの領域に移動することにより転位ループが次第に成長して転位が形成されることによ

り黒いコントラストの領域が次第に拡がっていく様子が観察される 。300
0

C照射において

はこのような局所的な転位ループ集合領域は観察されず、どの照射量においても単純な直

線的な転位が試料中に観察された(図3.2.2) 0 これは格子間原子が十分な移動度を侍っ

ているため結晶粒界などのシンクへ移動して転位ループの形成が抑制されたと考えられ

るO

図3.1.3および3.1.4に200.300
0

C照射における純銅のボ、イド組織を示す。いずれも各照

射温度において左側が照射量の最も少ない試料、右側が照射量の最も多い試料を示す。

200
0

C照射の場合ボイドは試料中に均一に形成されており転位とも独立に形成している。

照射量の増加と共にボ、イドのサイズが増大し数密度が減少している 。300
0

C照射において

は照射量が少ないときはボイドは転位と独立して形成しているが、照射量の増加に伴って

次第に多くのボイドが転位と結合していることが観察される O また照射量の増加と共にボ

イドのサイズの増加および数密度の減少している傾向は200
0

C照射と共通している o I災

3.1.5にボイドの数密度およびスエリングを照射量に対してプロットした。ボイド数密、/又

は減少するが平均サイズは大きくなるためスエリングは照射量と共に増加する 。この傾向

は未処理・残留ガス除去試料共に共通して観られる 。特にボイド数密度は照射量の増加に

イ半って残留ガス除去試料の方が少なくなる。200
0

C、300
0

C照射の高照射量のボイド組織

を両タイプの試料について比較したものを図3.1.6および図3.1.7に示す。また、各照射条

件において観察されたボイドのサイズ分布を図3.1.8から図3.1.11に示す。表3.1に純銅に

おけるボイド数密度・平均サイズおよびスエリングをまとめた。
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図3.1.12および3.1.13に200，300
0C照射における純銅の SFT組織を暗視野像にて示

す。200
0C照射では照射量と共に密度の増加が観られる O また、 SFTの平均サイズは約

3 nmでほとんど変化していない。それに対して300
0

C照射した試料においては照射量と

共に密度の減少が観られた O 図3.1.14から図3.1.17に観察された SFTのサイズ分布を示

す。300
0C照射の場合、一部の SFTが非常に大きく成長していることがわかる。また照

射量の最も多い場合にはかなり成長した SFTも観察された。図3.1.18にSFTの数密度

および平均サイズを照射量に対してプロットした。未処理・残留ガス除去試料での数密

度・平均サイズの変化は顕著で、ない(図3.1.19) 0 表3.2に純銅における SFT数密度・

平均サイズをまとめた。

3.1. 2 純銅中の損傷欠陥の熱的安定性および動的挙動

前章のJMTR照射の結果より

1 )ボイ ド数密度は200.300
0C照射共に減少する 。ボ、イ ドサイズは照射量と共に増加

する O

2) S F T数密度は200
0

C照射では照射量と共に増加、 300
0

C照射では照射量と共に

減少する O

SFTサイズは200
0C照射ではほとんど変化しない。300

0C照射では一部の SFT

が大きく成長する O

以上のことがわかった O 通常ボイド、 SFT等の原子空孔集合体は照射量と共にその数密

度は増加すると考えられており従来のモデルではこの現象は説明できない。そこで我々は

中性子照射により形成されたボイドが照射中に動いて他のボイドと合体すると考えた。試

料は照射中は常に照射設定温度に保たれているため微小原子空孔集合体は移動可能で、ある

と思われる O このモデルを裏付けるために照射試料の焼鈍実験を行った。

焼鈍実験に用いた試料は200
0

C.5.3 x 1018 n/cm2照射を行った試料を用いた。焼鈍温

度は250，300，350，400， 500tで各ステ ップ30分間 (250
0

Cのみ70分間)の等時焼鈍を

行った。

図3.1.20に各焼鈍温度での同じ領域の暗視野像を示す。250
0Cでの焼鈍では SFTは全

く変化を示さなかった。一方ボ、イドは焼鈍中にわずかに移動していることが観察される。
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3000C焼鈍で、は小さな SFTが消滅している O また一つのボ、イドが消滅している O さらに

焼鈍温度が上昇するとボイドが先に消滅する O この領域では350
0C焼鈍ですべてのボイド

が消滅した。これはボ、イドの移動により表面に原子空孔が消滅したと考え られる O 図

3.1.21にボイドの移動した例、図3.1.22にSFTの合体した例を示す。500
0C焼鈍ではほ

とんどの SFTが消滅した O 各温度ステップにおける SFTのサイズ分布を図3.1.23に示

す。温度の上昇に伴って小さいサイズの SFTから消滅していることがわかる 。これらの

結果よりボイドは250
0C以上で移動すること、 SFTは300

0C以上で消滅することおよび

SFTの熱的安定性はボ、イドより大きいことがわかった O

以上の実験結果より原子空孔集合体としてのボイドはサイズを変えずに移動することが

わかった。このことから200
0

C、300
0

C照射した純銅中でのボイドの成長はカスケード損

傷から生成された l原子空孔や 2原子空孔を吸収して成長するのではなく、マイクロボ、イ

ドが原子空孔集合体として移動して合体することにより成長することがわかる (凶3.1.24

) 0 このモデルで、考えると照射量の増加に伴ってボイドが大きく成長することも説明でき

るO
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3. 2 銅希薄合金における損傷欠陥発達過程

銅希薄合金としてオーバーサイズの溶質原子であるアルミニウムおよびア ンダーサイズ

の溶質原子で、あるニッケルを添加して Cu-5at.%Al.Cu-5at%Ni合金を作製して中性子照射

を行った。

3. 2. 1 銅ーニッケル合金

図3.2.1にCu-5at%Niを200
0

C照射したときの組織の照射量依存性を示す。損傷組織の

照射量依存性は純銅によく似た振る舞いをする。すなわち低照射量においては格子間原

集合体と SFTを形成し、格子間原子集合体は次第に集まり転位を形成する 。しかし Cu-

5at%Niの場合ボイドの形成は観られない。300
0

C照射したときの as-received試料および

残留ガス除去試料の組織を図3.2.2に示す。両試料ともに直線的な転位の形成が観られる

が、 as-received試料のみボ、イドが観察される o 200
0

C、300
0

Cにおける点欠陥集合体の照

射量依存性を暗視野像にて図3.2.3から3.2.6に示す。

3. 2. 2 銅一アルミニウム合金

図3.2.7に Cu-5at.%Alを200
0

C照射したときの組織の照射量依存性を示す。純銅・ Cu'

5at.%Niの場合とは異なりほとんど転位の形成が観察きれない。図2.6.8に300
0C照射した

ときの as-received試料および残留ガス除去試料の組織を示す。Cu-5at.%Alの場合今回の

照射条件ではボ、イドの形成は観られなかった o 200
0

C、300
0

Cにおける点欠陥集合体の照

射量依存性を暗視野像にて図3.2.9から3.2.12に示す。

3. 2. 3 銅希薄合金における損傷欠陥発達過程における溶質原子の効果

図3.2.13に点欠陥集合体数密度の照射量依存性を純銅.Cu-5at.%Al . Cu・5at%Niにつし

て比較する o Cu-5at%1むについては200
0

C、300
0

C照射の結果は純銅と同じ傾向を示す。

したがって溶質原子であるニッケルは点欠陥集合体の挙動に対する効果は小さいことがわ

かる O それに対してCu-5at.%Alの場合にはいずれの温度の場合でも点欠陥集合体の数密度

が照射量に対してほとんど変化しないことがわかる 。
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3. 3 純ニッケルにおける損傷欠陥発達過程

ニッケルにおいては200
0

C照射において積層欠陥四面体および転位ループが観察され

た。電子顕微鏡観察結果を図3.3.1から 3.3.4に示す。200
0

C照射ではこれらの欠陥密度は

照射量の増加に伴つでほぼ直線的に増加することがわかる。積層欠陥四面体および転位

jレーフ。の数密度の照射量依存性を図3.3.5に示す。これらの転位ループは平均サイズが 3.5

から 5.5nmに照射量の増加と共に成長する O しかし SFTは照射量が増加しでもサイズ

の変化はほとんどないことが図3.3.6および3.3.9のサイズ分布からわかる 。これらの結

からニッケルの200
0

C照射においては格子間原子集合体は十分な移動度をもっているため

カスケードで生成された集合体が転位付近に歪み場の影響により集まり、自由点欠陥が転

位ループに吸収されることにより転位ループの成長がおきたと考えられる 。300
0

C照射に

おける転位構造は直線的な転位構造であり転位ループの形成は観られなかった。表3.3お

よび3.4に200
0

C照射した純ニッケルにおける欠陥数密度および平均サイズをまとめた。

また、 300
0

C照射ではボイドが観察された o 300
0

C照射における損傷組織を図3.3.10カ

ら3.3.13に示す。300
0

C照射で形成されるボイド数密度は照射量依存性がほとんどなくサ

イズの増大のみが観られる O ボイドスエリングは照射量と共に増加する。ボイド数密度お

よびスエリングの照射量依存性を図3.3.14に示す。また、ボイドサイズ分布の照射量によ

る変化を図3.3.15から 3.3.16に示す。これらの結果より原子空孔集合体は200
0

C照射にお

いては積層欠陥四面体を、 300
0C照射においてはボ、イドを形成することがわかる O 以前の

JMTR照射したニッケルの観察結果 [26]より 400，500
0

C照射においてもニ ッケルはボイド

が観察されるが600
0

Cでは観られないことよりボイド形成の温度範囲は300---500
o
C程度

であることがわかる O また 2種類の試料の点欠陥集合体の数密度・平均サイズを比較する

と顕著な差は認められずニッケルにおいては残留ガスが欠陥形成に及ぼす影響は少ないこ

とがわかる O 表3.5に純ニッケルにおけるボイド数密度・平均サイズおよびスエリングを

まとめた。また残留ガス除去効果が純銅の場合のように顕著でないのはニッケルの場合核

変換ガスの発生が非常に大きい(表3.6)ためにボイド形成初期過程において既に多くの

ガスが存在するためにボイド数密度が同程度になると考えられる 。
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J.考察

]MTRにおける温度制御照射の結果、格子問原子集合体の歪み場に敏感な運動が転位構

造の発達に重要な役割を果たしていることを示唆している O さらに高温においては原子空

孔集合体が移動して集合することも示唆している。このことが 200，300
0

Cの中性子照射

においてボイドの密度が減少することの原因である。分子動力学コンビューターシミュ

レーションにより点欠陥集合体の移動の可能性を検討することを目的とする 。

4. 1 原子空孔集合体のエネルギ一計算

緩和した微小原子空孔集合体の形成エネルギーをエネルギー最小化共役勾配法を用いて

計算を行った。この計算においては原子の運動エネルギーを取り去りゼロにする O 図4.1

(a)および(b)は原子空孔集合体のエネルギーを原子空孔の数に対して銅と ニッケ jレについて

プロットしたものである O 銅においては SFTがエネルギー的に最も低い構造である O ノj

さいクラスターの時にはボ、イドと SFTの構造をフラクチュエイトしている 。SFTへの

構造緩和は 3原子空孔の Darnask-Dienes-Weizer typeの緩和が基本的なステッブとなって

起きる O 図4.2に 3v-60から 3v-sftへ構造緩和するときのエネルギーの変化を示す。銅に

おいては 3v-60と 3v-sftのエ不ルギーはほぼ等しくそのエネルギーのバリアはわずかに

O.06eVである O ニッケルにおいては30v以下の原子空孔集合体はボイドが最も安定な構

造である O これは 3v-60が 3v-sftに緩和するときエネルギーが 0.4eVも増加することに

起因する o 30v以下の構造は3v-sftタイプの構造に緩和することは決してない。3v-sft構造

のエネルギーはボイドより大きい。 3vより大きな原子空孔集合体の3v-sftへの構造緩和す

るときのエネルギーの増加は 3v-60が緩和するときの 0.4eVより小さい。このような構

造緩和は thermalactivationによって起きる 。ボイドと 3v-sftの構造の間のエネルギーの差

はそれほどは大きくない。 3v-sftへの緩和を含む結品の形成エントロピーが大きい。した

がって原子空孔集合体は準安定なエネルギーの高い構造に緩和することができる 。

4. 2 高温における格子間原子集合体の動的挙動

図4.3(a)-----(f)に格子間原子集合体の移動の様子を示す。5i 9iの二つの格子間原子集合
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体を結晶中に導入した。それぞれの格子問原子集合体は <110>方向に非常に低い活性化エ

ネルギー (O.OOleV)で動くような <110>バンドルの構造に緩和する O 図4.3において 9i

の集合体は 5iの歪み場の影響で <110>バンドル構造のまま前進・後進を繰り返す。5i集

合体が 9i集合体の付近に <110>クラウデイオンの形で移動 してくる O 二つの集合体が合

体するために一つのクラウデイオンが軸の方向を変化させる O このク ラウデイオンの軸の

reorientationの様子が図4.2に示されているように進行する 。この reorientationの活性化

エネルギーは共役勾配法を用いて計算すると 0.5eV程度である O さらに大きな格子問原

子集合体の reorientationの活性化エネルギーは 1eV程度である 。この過程は中性子照射

した金属中の転位構造の発達に極めて重要である O

4. 3 高温における原子空孔集合体の動的挙動

以前の研究で報告しているように SFTやボイドはさらに大きな集合体を形成するよう

に紐状の構造に緩和する O 図4 .4(a)~(d) に原子空孔集合体の連続的変化の様子を示す。 取

初に4000個の銅の結晶中に 10，門Toid を 7 個導入した 。 図4.5(a)~(d) に 15v ' sft を導入し

た後の構造変化を示す。これらのこつのシミュレーションでは原子空孔集合体は動き やす

い一つの集合体へと緩和する O

本研究においては SFTのアニールによる変化や原子空孔集合体の移動を高温において

TEMにより観察した o S F Tは高温においては消滅する o TEMの観察結果では SFT

は高温でのアニーリングの最中に連続的に消滅することがわかった。SFTサイズの縮イ

は全く観察されなかった O 分子動力学コンピューターシミュレーションにおいて SFTが

アニールアウトする様子が示された。一般的には SFTの積層欠陥の面上にレッジを形成

して原子空孔を放出すると考えられている 15]0今回のシミュレーションにおいては

SFTは紐状の原子空孔集合体に緩和することを示している O この現象は一つの最近接原

子がSFTにジャンプすることによって引き起こされる o ~4.6(a)~(d) に 10v -SFT が動

きやすい構造に変化していく様子を示す。最近接原子がSFT中にジャンプするために必

要な活性化エネルギーを SFTのサイズに対してプロ ットしたものを図4.7に示す。表4.1

に様々な原子空孔集合体の移動に必要な活性化エネルギーをまとめた。一つの原子空孔f

SFTから放出されるためには Eb1v+ Emlvのエネルギーが必要である 。銅の場合 Eb1v
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は0.2eV以上、 Em1vは0.62eVである O 原子空孔集合体の移動に必要な活性化エネルギー

は0.3eV以下である O したがって原子空孔集合体は単一原子空孔の放出をしないで集合

体全体で移動する方が移動しやすい。表4.2に原子空孔集合体の移動の確率を銅とニ ッケ

jレの場合について示す。

これまでに示したように原子空孔集合体は高温においてはTEMで観察できる十分大き

なサイズのボイドに成長する O エントロピー Sが大きいのでボイドを含む結晶の H= E-

TS はSFTを含む結品より小さくなる O これが300
0

C照射したニ ッケルにおいてはボ、イ

ドのみが観察され、 200
0

C照射においては多くの SFTのみが観察される原因だと考えら

れる O

4. 4 中性子照射した金属での損傷欠陥発達過程

金属を中性子照射すると第一ノックオン原子 (PrimaryKnock on Atom = PKA)が発

し、変位カスケード損傷が形成される 。変位カスケード損傷は非常に狭い領域に形成され

るためコアの中では原子空孔同士の相互作用が原子空孔集合体の形成に重要な役割を担

い、コアの周辺では格子関原子同士の相互作用が格子間原子集合体の形成に重要な役割を

演じる O 高温においてはカスケード損傷の coolingphaseが終了した後、点欠陥集合体の

クラスタリングが進行する O 高温においては格子間原子集合体は一次元の <110>クラウ

デイオンモーションと他の<110>方向に変換する reorientationの組み合わせによ って移動

する O クラウデイオンの軸の reorientationの活性化エネルギーは一次元運動のエネル

ギーに比べてはるかに大きい。この値は 5iにおいて0.5eVで、ある(サイズ依存性はあ

る)0 最終的に歪み場の効果によって格子間原子集合体は格子間原子集合体の集まったと

ころに移動する O 格子間原子集合体の移動した後は原子空孔集合体のみが残る O 格子関原

子集合体は合体して転位ループを形成する。これらの転位ループはさらに格子問原子を吸

収して複雑な構造に発達する o 300
0Cのような十分な高温においては転位は真っ直 ぐなも

のに成長する O

<110>バンドルの格子関原子集合体が reorientationするために必要なエネルギーは移動

エネルギーほど低くはない。格子間原子集合体が転位の付近に到達したとき、クライム運

動によって消滅するのではなく転位に沿って集められる O 格子問原子集合体は移動して集
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合するが一つのクラスターには合体しない。これは く110>クラ ウデイオ ンの reorientati on 

が困難であることによる o <110>クラウデイオンの reorientationが可能なほど十分で、あれ

ば格子間原子集合体は転位付近にあつまり転位に吸収される O これらのクラスターは転位

ループに発達して最終的に転位組織へと発達する O

原子空孔集合体は銅・ニッケルにおいてはじめは SFT構造に緩和する O 十分高温にお

いては SFTやボイドは図4.8に示すように紐状の構造に緩和する O この図のよ うに二つ

の 10v-SFTが動きやすい紐状の構造に緩和して一つのクラスターに合体する 。二つの

10v-SFTは集合体として移動する。 SFTは一つの原子が四面体の頂点にジャンプして

入り込むことによって anneaLingoutする o S F Tから動きやすい紐状の構造に緩和する

活性化エネルギーは一般的に高く SFTのサイズに依存する 。原子空孔集合体の紐状構定

の移動エネルギーは一般的に 0.3eV程度である 。低い活性化エネルギーを持つ原子空孔

集合体の移動は歪み場に敏感だろう O 移動の異方性については現在検討中である 。この計

算は移動の途中のサドルポイントのエネルギ一計算により可能になるだろ う。 原子空孔集

合体は転位のような歪み場の元に向かつて移動する 。実験的には300
0

C程度の高温では

銅・ニッケルにおいてボイドの形成が観られる 。二つの動きやすい原子空孔集合体が合体

したとき高温ではボ、イドに緩和すると考えられる O

4. 5 ボイド形成におけるガスの効果

ガス原子がボイド形成に大きな影響を与えることは一般的に知られている [36，37Joヘ

リウム原子が照射した金属中でのボ、イド密度を顕著に増加させることはしばしば報告され

ている O 我々は二つのタイプの試料を銅とニッケルについてJMTRにおいて200，300
0Cで

中性子照射実験を行った。一つは as-received試料で、もう一つは超高真空中で熔解する

ことにより残留ガス除去処理を行った試料である O この実験の結果 10-3dpa (1 x 1018 

n/cm2)程度の照射量ではボイドの数密度は差がないことがわかった。この結果はボイド

の核形成にガス原子の寄与が小さいことを示唆する O 銅の場合、照射量が増加すると二つ

のタイプの試料のボ、イド数密度は違いが出てくる o 10-1 dpa (1 x 1020 n/cm2)程度の照射

量では残留ガス除去した試料のボ、イド数密度が小さくなることがわかった。これはガス原

子がマイクロボ、イドにトラップされてボイドの移動度を減少させたために as-received試
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料ではより多くのボイドが形成されたと考えられる。ガス原子は小さなボイドが動きやす

い紐状の構造に変化することを困難にすると考えられる 。

ボイドに含まれている原子空孔の数は SFTと比較して非常に大きし':10 200
0C照射の場

合低照射量で350倍、高照射量で1300倍もの原子空孔がボイドに含まれている (表4.3

) 0 200
0C照射では SFT数密度は照射量と共に増加するがサイズはほとんど変化しな

い。これはボイドの成長が原子空孔集合体の合体により進行していることを示唆する 。も

しボ、イドも SFTもカスケード損傷で形成された自由点欠陥の原子空孔を吸収して成長す

るならば、同じ速度で成長するはずで、ある O 次に200
0C照射でボイド数密度が減少するこ

とについて考察する。一般的にはカスケードのコアで形成された原子空孔集合体がボ、イド

の核になると考えられている O この場合照射量の増加に伴ってボ、イド数密度は増加するは

ずである 。さらに照射量が増加するとボイドの生成と消滅の速度が釣り合うために一定密

度に飽和する 。しかし本実験の結果においては高照射量のときのボイド数密度の方が低照

射量のときに比べて小さい。これは 5.3x 1018 n/cm2のときにはボ、イドが形成しやす

く、 1.0x 1020 n/cm2のときにはボイド核の形成速度が小さくなっていると考えられる。

現段階ではボ、イド核形成の原子レベル過程は明らかではない。本実験の結果、ボイド核形

成にガスの影響はないと考えられる O ボ、イド核形成の一つの可能性としていくつかの原子

空孔集合体が合体して、全体がSFTに緩和しないでボイド構造に緩和したと考えられ

るO コンビューター・シミュレーションの結果では SFTの形成エネルギーはボイドに比

べて小さい。このことよりボ、イドは高温における準安定構造であるということができる 。

薄膜の焼鈍実験の結果、ボイドは移動可能である O この運動はブラウン運動ではなく歪み

場に敏感な動きである。また SFTは300
0Cで熱的に消滅することも焼鈍実験からあきら

かである。純銅の300
0

C照射においては低照射量ではカスケード損傷のコアで生成された

原子空孔により SFTが形成されるが、照射量が増加すると転位密度の増加によって核ず

形成しにくくなると考えられる O

4. 6 温度変動照射におけるボイド形成

最近の温度変動中性子照射実験による結果は多くの興味ある結果が報告されている[38，

39]0この実験は中性子照射中に温度を変化させる実験である O この実験の多くは初めに
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中間温度での照射を行い、それから高温に上昇させる場合の照射を行っ ているO この よう

な温度変動照射においては数多くのボイドが形成されることが報告されている。図4.9に

Yoshida et al. [39]の報告している Fe'16Cr-17Ni・0.25Tiにおける温度変動照射による多

量のボイド形成の例を示す。

変位カスケード損傷が形成されるとき原子空孔集合体の緩和は照射温度 Tirradに依存

する。Tsft以下の温度で照射されると原子空孔集合体は SFTに緩和する 。Tsft以上の

温度で照射されたとき動きやすい紐状の構造に緩和する 。200
0

C照射した銅においてはボ、

イド .SFT共に形成されている 。このときボ、イドに集まった原子空孔の数は SFTに集

まったものの350倍にも相当する 。このことは微小原子空孔集合体の構造緩和は集合体の

大きさに依存することを示している O 大きな原子空孔集合体がSFTに緩和すると き一方

で比較的小さな原子空孔集合体は動きやすい構造になる 。この原子空孔集合体が集合して

ボイドを形成すると考えられる O 原子空孔集合体の移動エネルギーは銅で 0.2eV、ニッ

ケルで 0.4eV程度である。単一原子空孔を放出するためのエネルギーは Eb1v+ Emlvで

あるので、微小原子空孔集合体は原子空孔の放出をしないでクラスターのままで移動する

と考えられる O 図4.9のような現象は低温領域で照射したときにできた原子空孔集合体が

集合体として移動することによって多量のボイドが形成されたと説明できる 。

4. 7 銅希薄合金におけるボイド形成

以前の研究により Cu'5at%Al合金 [26，40]や Cu-5at%Mn合金 [41]の場合には 1022

n/cm2までの高照射量まで照射しでもボ、イド形成が抑制されるが、純銅や Cu-5at%Niム

金の場合には多くのボイドが形成されることが報告されている O 一般的にボイドが形成さ

れない場合には転位構造が発達しないことが観察されている。このことから格子間原子集

合体が溶質原子にトラップされることにより移動が抑制されているためだと考え られる。

4. 8 照射損傷欠陥形成のモデル

図4.10に従来の照射損傷欠陥の形成モデルと本研究におけるモデルを比較したものを示

す。カスケード損傷により形成された格子間原子およびその集合体は転位ループに吸収さ

れる。従来のモデルでは小さな格子問原子集合体のみが移動可能であり比較的大きな集合
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体 (3i以上)は動かないと考えられている。しかし本研究のコンビューター・シミュレー

ションの結果格子間原子集合体は く110>クラウデイオンに緩和しでかなり低いエネルギー

で一次元移動することがわかった。またクラウデイオンの軸の reorientationの活性化エ

ネルギーは一次元運動のエネルギーに比べてはるかに大きいために200
0

C照射した銅・

ニッケルの転位構造は図3.1.1および3.3.1に示したようなコロニー状の転位組織になる O

3000C照射の場合ではクラウデイオンの軸の reorientationが可能になり図3.1.2および

3.3.10に示すような直線状の転位へと発達する O

-残された原子空孔および集合体はクラスターを形成するO 一般的に点欠陥集合体はカス

ケード損傷から形成されて生成することにより数が増加し、熱的な不安定性からの消滅お

よび転位などのシンクに消えることにより数が減少する。従来の概念のように仮に SFT

が原子空孔の放出で消滅するとする O すると放出された原子空孔はシンクに行くまでに

SFT、ボイド共に同じ確率で出会う (図4.11)0 その場合には SFT、ボ、イド共に同じ

速度で成長するはずで、ある O しかし表4.3に示すようにボ、イドに含まれる原子空孔と

SFTに含まれる原子空孔の比は照射量と共に大きくなる 。それゆえ従来の概念で、は+ん

験結果を説明できない。

したがって本実験結果を説明するためには放出された原子空孔を吸収して成長するだけ

では結果を説明できないので、図3.1.24に示したようにマイクロボイドが移動してボイド

が成長すると考えることが妥当である O すなわち200
0C照射のときは、 SFTはカスケー

ドから形成されたものが蓄積されるためにサイズ変化なしに数が増加する。一方ボイドは

マイクロボ、イドが合体することにより成長するためにサイズが大きくなって数が減少す

る。300
0C照射のときには SFTは熱的に不安定になり出来たものがシンク(転位)に消

えていく。またシンク密度(転位)が大きくなるためシンクに消える数が増えるため、

SFTはサイズが大きくなって数が減少する 。ボ、イドは200
0C照射の時と同様にマイクロ

ボイドが合体することにより成長するためにサイズが大きくなって数が減少する。

-21 -



5. 結論

純銅と純ニッケルを 10-6Paの超高真空中で、熔解 して残留ガスを除去した試料を作製し

てお received試料と共に、 JMTRにおいて温度制御中性子照射実験を200
0

C、300
0

Cにお

いて行った。カスケード損傷にて形成された格子間原子集合体は歪み場の影響でグループ

を形成する O このグループは転位へと発達する O 純銅において200
0

C、300
0

C照射におい

てSFTおよびボイドが観察された O ボイド数密度は照射量の増加に伴って減少した。as

receivedおよび残留ガス除去試料の両者において、低照射量ではボイドは試料中に均一に

形成されるが、照射量が増加すると転位の付近に観察されるものが多くなる 。200
0

C照射

において SFT数密度は照射量と共に増加する O 低照射量領域では両タイ プの試料中のボ

イド数密度は同等で、あるが、照射量の増加に伴ってその差は大きくなり残留ガス除去試料

のボイ ド数密度は asreceived試料に比べて低くなる 。

ニッケルにおいては200
0

C照射においては SFTが、 300
0

C照射においてはボイドが観

察された。原子空孔集合体はTsft以下の温度で、は SFTを形成し温度が上昇してTvoid以

上になるとボイドのみを形成する O ガス原子は1018n/cm2程度の照射量においてはボイ

ド形成に大きな影響を与えない。 SFTは高温において原子空孔が集まって一次元的に結

合した紐状構造の原子空孔集合体を形成する O ボ、イドは紐状構造に変化して集合体のまま

で移動する O 高温においては SFTを含む結晶のエントロピーがボイドを含む結晶のそれ

と比べて大きいために Helmholtz自由エネルギーがボ、イドを含む結晶の方が小さくなる O

ガス原子がボイド形成に及ぼす影響は原子空孔集合体にトラップされることによってその

移動度を減少させると考えられる O

中性子照射した銅・ニッケルの欠陥構造の発達過程を JMTRにおいて温度制御照射 し

た結果と分子動力学コンビューターシミュレーションの結果をリンクさせることによって

考察した。面心立方金属の損傷欠陥発達過程に関 して以下の結論を得た。

( 1 )変位カスケード損傷が生じて第一ノックオン原子が停止する O 初めに格子関原子お

よびその集合体が移動してグループを形成し、高温においては転位へと発達する O 格子間

原子およびその集合体の移動エネルギーは非常に低いのでそれらの移動はわずかな歪み場
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の影響で運動する O

( 2 )原子空孔集合体は照射温度が Tsft以下の温度では SFTを形成する O より高温で

Tvoid以上の温度ではボイドになる O これらの中間温度では SFT.ボ、イド共に形成され

るO

( 3 )ガス原子は 10-3dpa (1 x 1018 n/cm2)程度の低照射量ではボ、イドの形成にほとんど

寄与しない。SFTは原子空孔のクラスタ リングにより形成され高温において紐状構造の

原子空孔集合体に緩和して、一次元的に原子空孔が結合した構造になる O この SFTの緩

和は高温において SFTの最近接原子がジャンプすることによって引き起こされる 。この

ジャンプの活性化エネルギーは SFTのサイズに依存し、 サイズが大きくなるとこの値も

大きくなる O 緩やかに結びついたこのよ うな原子空孔集合体は銅中では 0.2eVとい う低

いエネルギーで移動する O

( 4 )ボイドは紐状構造の原子空孔集合体が移動して集合する ことにより形成される 。問

温においてはボ、イドを含む結品のエントロビーが大きいために Helmholtz自由エネルギー

がSFTを含む結晶より低いことによりボ、イドが形成される O ボ、イド形成に及ぼすガス原

子の影響は、原子空孔集合体にトラップされることにより原子空孔集合体の移動度を減少

させる効果があると考えられる O
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第 115図 積層欠陥 4面体の形成. [a J (T11)面に空格子点が凝縮し， C b J 4 

面体内の結品がdだけ垂直に変位すると， 4面体の表面は等しい厚さの隙間 5

をもっ. C a Jおよび [bJは， [ c Jに示した 4面体の B，C点を通り，底面に垂

直な断面である.

図1.4(a) 積層欠陥四面体の構造 [5]
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in copper irradiated under cascade conditions， as determined 
from molecular dynamics calculations [7-9] and electrical 
resistivity measurements [10-13]. See ref. [6] for further de-

tails. 

図1.6 Norgett-Robinson-Torrens (NRT)により計算された損傷レベルに対して残存して

いる点欠陥の割合を温度に対してプロットしたグラフ [6]
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