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BCC金属の機械的性質におよぼす低温中性子照射効果

安 部 博 伊＊ロ

概 要

低温中性子照射 (5K, 1~3 x 1017 n /cmり した高純度鉄および微量の炭素をドープした鉄

単結晶，さらに高純度モリブデン単結晶を用いて， 4.2Kから 30OKの温度域での照射後の

引張特性およびこれにおよぼす焼鈍効果を 973Kまでしらべた． 鉄および炭素を含む鉄で

は， 100K以下で大きな軟化を示すが温度の低下とともに軟化量は減少し， 20K以下では硬

化に転じる．照射後 120K以上の温度での焼鈍によって軟化は回復し， 200K以上から硬化

がはじまり， 400K附近でビークに達し， 600K以上でほぼ回復するまた 400K附近の硬

化は炭素を含む鉄の方が純鉄より硬化が顕著である．一方モリプデンでは 77Kで長時間焼鈍

後も大きな軟化がおこり， 500K以上で硬化に転じることが明らかになった．これらの結果か

ら照射軟化および照射硬化の機構について，鉄とモリプデン中の格子欠陥の特性を考慮して，

らせん転位と照射欠陥またはそのクラスクーとの相互作用の立場から議論した．

Key words: Iron, Molybdenum, High-purity, Neutron irradiation, Radiation 

softening, Radiation hardening, Screw dislocation, Point defect, 

Point defect cluster. 

1.序説

BCC金属を原子炉温度 (~100℃)で中性子照射後のその機械的性質におよぼす照射効果の研究の歴

史は古く， 1950年代にまでさかのぼることができる．それは鉄鋼が原子炉の圧力容器材であったのでそ

の安全性の立場から実用的な研究が必要であったからである1)． また鉄鋼以外の BCC金属において

も，その高融点，高強度という特性に注目して，モリプデンとタングステン2)やニオプ8)についての研

究もはやくからはじめられている．さらに近年，フエライト鋼が現実に核融合炉材の候補材として有望

視されており，他の BCC金属も将来の原子炉材としての可能性もなお残っている． したがって BCC

金属の照射効果の研究の重要性は現在でもひきつがれている．

BCC金属の照射効果の特徴の一つに， 照射により DBTT（延性一脆性遷移温度）の上昇， いわゆ

る照射脆化という現象がある．照射脆化は，照射により材料中にできた照射欠陥および欠陥クラスクー

によって生じることは明らかであるが，脆化の機構は現在でもまだ十分に理解されていないり しかし

照射による流動応力の増加，すなわち照射硬化が照射脆化の主な原因であることも明らかである5)6)• 

＊九州大学助手，応用力学研究所（北島一徳紹介）
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596 安部博信

したがって照射硬化機構の解明が照射脆化機構を理解する上で必要となる． 鉄の照射硬化について，

McRickardとChow7)および Ohr8) らによってえられた結果は次のようになる．室温以下 (~50゚C)

で賑射すると硬化は少なく，それは室温以上の照射後焼鈍によって生じる．また鉄中に固溶した格子間

不純物原子（窒素，炭素）が著しく硬化に影響をおよぼす． したがって室温以上で照射欠陥およびその

クラスターと格子閻不純物原子との複合体の形成が硬化を生じると推察されるがその詳細については鉄

の純度にも問題があり，まだ十分に理解されていない このような情況から格子閾不純物の少ない鉄単

結晶を用いた Kitajima9）および Diehlら10)の照射硬化機構についての甚礎的な研究がはじめられ

た．

鉄の照射硬化機構が十分に理解されていない理由は次の二つの点にある．一つは近年まで非照射鉄本

来の塑性機構の理解が不十分だったことである．一般の BCC金属と同様に鉄についても微量の固溶格

子間不純物原子が存在しても塑性に著しい影響をおよぼす．鉄の低温での高い降伏応力と急激な温度依

存性について， これが鉄自身の塑性なのか固溶した格子間不純物原子の影唇によるものであるか長く議

論されてきたのはその代表的な例である． しかし現在では，試料製作技術の進歩による高純度試料の作

製および大型計算機を利用した計算機シミュレーションによって研究が進展し，鉄本来の性質であるこ

とが確立されつつある11)12). ‘ 

もう一つは，中性子照射したときに試料がうける照射振傷の詳細についての知識の不足にある．低工

ネルギー電子線照射では単純なフレンケル対が均ーに分布していることがわかっているが， この場合に

は賊射硬化は起らない． したがって照射欠陥クラスターが硬化に寄与しているのは明らかである． しか

し硬化をひきおこす欠陥クラスターの大きさは小さく電子顕微鏡の分解能以下で直接観察できない．特

に鉄の場合，他の BCC金属で通常電子顕微鏡で見える大きさになるまでの中性子量 (~1018n/cmり

では観測できないで， 1019n/cro2以上ではじめて観察できるという特殊な事情がある13)14).

以上のことから我々は鉄の照射硬化機構を基礎的にとらえるためにまず高純度単結晶を用いて，照射

欠陥と強い相互作用する鉄中の不純物原子（特に格子間不純物原子）の影響を分離して，問題を単純化

する必要がある．一方，原子炉照射温度では，鉄中の自己格子間原子15)，原子空孔16)17)，窒素18)や炭

素18)などの格子閥不純物原子のすべてが， すでに移動をはじめていることが明らかになっている． し

たがって照射硬化機構をしらべるためにはそれらが移動をはじめる温度以下で照射し，徐々に焼純温度

を上げて機械的性質をしらべて，照射欠陥の分布状態をとらえておくことが重要である． さらに格子間

不純物原子として微景の炭素をドープした鉄についても，純鉄と比較することにより，照射硬化におよ

ぽす炭素原子の影警をしらべた．鉄は他の BCC金属と異なり，回復のステージ Iが 100K以上と高

いうえ格子閾不純物原子濃度を比較的容易にコントロールすることができるので実験的な面から都合が

よい．一般に鉄以外の BCC金属のうち VA族（バナジウム，ニオプ，タンタル）では格子間不純物

の除去が困難である．その結果それらと照射欠陥およびそのクラスターとの複合体を形成し，照射硬化

を生じることが報告されている19)20)21122)• 

我々は鉄と比較するために， BCC金属のうちからモリブデンを選んだ． その理由はモリプデンが

VIA族でタングステンととも融点が高く， 格子間不純物原子の固溶限がVA族にくらべて低いので高
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純度化が容易であるからである． したがってモリブデンについては， 非照射モリプデンの塑性23)24)25)

のほか照射欠陥の回復26)27)および照射硬化の研究28)29)30)も多く，電顕観察の実験から3!)32)，鉄で不足

している欠陥クラスターに関する情報をえることができる． しかしモリプデンの自己格子間原子の移動

湿度は低く (~40k)26)27〉，低湿で照射しても，鉄と同様にステージ I以下の温度での機械的性質をし

らべるには，液体ヘリウムクライオマタット中での測定が必要なので実験的には容易ではない． したが

って本研究では照射して 77Kで長時間焼鈍後の高純度モリブデン単結晶の機械的性質がしらべられ

た．

2. 実験方法

1で述べたように， BCC金属の機械的性質は，微量0_)不純物原子の存在により著しく影響を受ける．

したがって，照射硬化の機構を理解するためには，高純度試料を用いて，照射欠陥が移動しはじめる温

度以下で照射を行なうことが必要である．

2-1. 高純度鉄単結晶の製作

鉄の高純度化は，近年著しく進歩してきたが，その中で代表的な例として，次の二つを挙げることが

できる．一つは， Isshikiと Igaki による陰イオン交換分離を利用して鉄中の金属不純物原子を選択

的に除去した例で，彼らは残留抵抗比 (RRR)が10,000以上という極めて純度の高い鉄を得ることに

成功している．従来，鉄は BCC金属の中でも，高純度化が困難であるとされていたが，これにより，

モリブデン，タンタル程度の RRR値が得られるようになった． Isshiki らの方法では， 鉄素材とし

て，再電解鉄を用いており，素材の純度の如何に拘らず，高純度化が可能であることに特長がある． し

かし精製過程が複雑であることから，一般的な鉄の精製手段とは，現在のところなっていない．一方，

Takakiと Kimura は，超高真空中電子ビーム帯溶解精製により， RRR値が6,000以上の高純度鉄

を得たことを報告している． この方法はすべての BCC金属の高純度化に用いられており，手軽である

という利点はあるが，高純度化は素材に含まれる金属不純物量に強く依存し，帯溶解精製により除去で

きない不純物（鉄の場合はニッケル，コバルト，マンガンなど）が少ない素材を選ばなければ精製効呆

は期待できない．

我々は金属不純物量が少ない MRCCD MARZ grade鉄を素材として，湿水素，および乾水素中，

高周波帯溶解精製して，鉄中に含まれる炭素，窒素，酸素を十分除去した後，高真空中（最終パス時の

溶解中の真空度が～10-s Torr) で電子ビーム帯溶解桔製した． このようにして得られた鉄を冷聞圧

延，線引き後，湿水素，乾水素中熱処理した後の RRR値は3,000~4,000であり，ほぼ Takakiらの

JM鉄を素材とした超高真空中電子ビーム帯溶解精製鉄の RRR値に近い

鉄単結晶は歪ー焼鈍法により得ることができる．通常の純度の鉄（電解鉄，再電解鉄などのように金

属不純物量の多い素材）を用いて単結晶化することは比較的容易である． しかし鉄の純度が増すにつれ

て，大きな鉄単結晶を得ることが困難になる．我々は極めて純度の高い鉄素材を用いて大きな単結晶を

を得ることに成功した．先ず液体アンモニアをドライアイス湿度まで冷却して，その中を通過させた水

素中で試料を焼鈍して窒素を固溶させる．固溶窒素量には最適条件があり，水素の流量と焼鈍温度の二
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つをパラメーターとして，試料表面および試料中の結晶粒の大きさを均ーにすることが重要である．我

々はこのようにして， 0.2~1mm¢,で長さが 20cm もの単結晶を得ることができた． このようにし

て得られた単結晶丸棒のうちの一部を滲炭した．滲炭方法はドライアイス温度に冷却したノルマル・ヘ

プタン中を通過させた水素雰囲気中で焼鈍した．さらに高純度アルゴンガス中で 750℃で均一処理を

して氷水中に焼入れした．固溶炭素量は液体窒素温度での電気抵抗率の増加量を測定し， Swarzら35)

の鉄中の 1at．．彩の炭素の電気抵抗率寄与量 6μQcmを使って計算した．

2-2. 高純度モリブデン単結晶の製作

高純度モリプデン単結晶は，超高真空中帯溶解精製して得られる．モリプデンは融点が高いので溶解

中に沸点の低い金属不純物は蒸発し，また VIA族の一般的な性質である格子間不純物原子の固溶限が

小さいということがその理由である． しかしこの方法ではタングステンは除去できず炭素の除去は困難

であるとされている36)． したがって我々は素材中に含まれるタングステン量が出来るだけ少ないJM

社製焼結モリプデンを素材として選んださらに炭素量を減少させるため， 10―'Torr程度の高純度水

素ガスをリークさせながら電子ピーム帯溶解精製した このようにして得られたモリブデン単結晶の

RRR値は6,200まで達し，鉄の場合の Isshikiらの用いた方法と同様な化学的にタングステンを除去

してえられたモリブデン (RRR~80,000)37)にはおよばないまでも， Capp ら36)の RRR値～9,000

および Suezawa と Kimura•8) らの RRR 値が～8,000 とほぼ同程度まで純度を上げることができ

た．

2-3. 中性子照射

照射は日本原子力研究所 JRR-3炉 LHTL(Liquid Helium Temperature Loop)で行ない，照射

温度～5K,速中性子束は～1x 1012 n/cm2•sec (>O. 1 Me V)である．照射後，鉄，モリブデンとも空

輸で九州大学 RI総合実験室へ持帰り実験した．実験時まで試料の温度は液体窒素中に保持し，試料温

度はそれより上昇することはなかったまた低エネルギー電子線照射 (2.5 MeV, 77 K, 8x 1017 e/cmり

を日本原子力研究所高崎研で， 高エネルギー電子線照射 (28MeV,77K, ~1018e/cmりを京都大学

原子炉実験所 LINACで行ない，一部中性子照射の場合と比較した．

2-4. 引張試料および引張試験

一般に BCC金属では，単結晶を用いても， 77K以下では降伏点まですべり変形させることは困難

である．これはすべり変形による降伏応力が高いので，双晶や剪開破壊が発生しやすいことによる．し

かし高純度試料であることのほかに， Kitajimaら39)は細い試料を用いることにより，鉄を 4.2Kま

ですべり変形させることに成功している．本実験においても我々は取扱いに支障をきたさない程度まで

試料の寸法を小さくした．鉄については，長い単結晶棒から切り出した 0.2~1 mm¢,x20 mmを試料

サイズとし，ゲージ長は 10mmである．，一方，モリプデン試料は帯溶解精製中に成長した丸棒単結晶

(10mm¢,)から軸方位を選んで o;7mmx0. 7mmx20mmの角棒を切り出して，チャックのつかみ部

（両端それぞれ 5mm)を残して中心部を化学研磨により 0.4 mm x 0. 4 mmにしたものである．引張

変形の歪み速度は 1.7 x 10-, secー1である．鉄の 77K以下での変形はすべて 0.2~0.3mm¢,の試料

を用いた．
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降伏応力は上・下降伏点があるときは下降伏点を，そうでないときは塑性歪みが0.5彩の応力をとっ

た．また引張試験および変形，焼鈍温度の設定などについては Aonoらの詳細な報告11)があるのでこ

こでは省略する．

3. 実 験 結 果

図 1は照射および非照射鉄単結晶 (0.3mm¢,)の90,64, 20, 4. 2 Kの各温度で引張変形した試料の

荷重一伸び曲線である．図中のステレオ三角形内の点は変形した単結晶の軸方位をあらわしており，試

料はすべて一本の長い単結晶から切断したものである．賑射時間は80時間で，中性子量は約3Xl017n/

これらcm2に相当する．中性子照射鉄の団復のステージ Iの主ヒ゜ーク湿度は 100K以上であるので15)'

の変形湿度では照射により試料中に生成された単一の格子間原子がまだ長距離移動をしていない，いわ

ば照射したままの状態であると考えることができる．我々が以前に報告した結果40)41) と同様に， 90K, 
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図 1 中性子照射した純鉄単結晶の 4.2, 20, 64, 90 Kでの

応カー歪み曲線の例．照射量は～3x 1017 n /cm 2. 点

線は非照射鉄．
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64Kでは照射試料の降伏応力の方が非照射試料の降伏応力より小さい， いわゆる照射軟化が認められ

る．一方， 20K,4. 2Kでは逆に照射硬化を観測することができ，これらの温度では切断までの伸びが

著しく減少していることが明らかである．低温での照射硬化が中性子照射に特有な現象であることは

Sato と Meshii42)の電子線照射 (2MeV,<BOK)および Aono ら43) の電子線照射 (2.5MeV,

77K)した鉄単結晶で硬化が起っていないことからも予想できる．図 2は中性子照射と高エネルギー電

子線照射 (28MeV, 77K)後の 90K以下での降伏応力の温度依存性とを比較したものである． 28 

MeV電子線照射でも中性子照射と同様に 20K以下で軟化から硬化に変わるが中性子の場合より全温

度域で約 50MPaだけ硬化が減少していることがわかる．また 4.2Kでの硬化量も中性子の場合のそ

れの半分以下である．一方 Aono ら43)の低エネルギー電子線照射では図3で示すように 4.2Kでは

硬化は生じない．

図3は照射および非照射試料の降伏応力の結晶方位依存性を 90K以下の温度で， 中性子， 28MeV

電子緑， 2.5MeV電子線照射の場合について示している．ここで Xはバーガース・ベクトルく11l>

を含む最大せん断応力面と主すべり面 (101)とのなす角度をあらわす．中性子照射では 90Kでは大

きな軟化を生じ，降伏応力は結晶方位に依存せず一定であり，非照射の場合の方位依存性とは明らかに

異っている．また 28MeV電子線照射でも， 77Kでは中性子照射の場合と同様な傾向を示している．

一方 2.5MeV電子線照射試料ではわずかながら方位依存性は残るが，非照射の場合と比較すると小さ
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図2 中性子照射 (5K)および 28Mev電子線照射 (77K)鉄の 100K

以下の降伏応力の変形温度依存性．
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図3 中性子照射 (5K, 3 x 1017 n/cm2), 2. 5 Me V電子線
照射 (77K, 8 x 1017 e /cmりおよび 28MeV電子線
照射 (77K, 1018 e /cmり鉄の種々の温度における降

伏応力の結晶方位依存性． Xは最大せん断応力面と主

すべり面 (IO1) とのなす角．点線は非照射鉄．

-10゚ 10゚ 20゚ 30゚

ぃ．一方 4.2Kでは，中性子照射および 28MeV電子線照射とも， x~O の全方位で照射硬化がみ

られるが， 方位依存性は非照射のものと同様であることが示されている． これは 2.5MeV電子線照

射の結果とは明らかに相異しており，降伏応力は非照射鉄の場合と一致し，照射硬化は生じないこれ

らの結果から 4.2Kでの硬化は照射によりつくられた欠陥構造と密接な関係をもっていて，低エネル

ギー電子線照射の場合のように均ーに分布した単純なフレンケル対をもつ欠陥構造からは生じないこと

がわかる．

固4は照射時間が80時間のときの純鉄の 90~200Kまでの各温度で20分間焼鈍後の 90Kの応力

一歪み曲線で，焼鈍による降伏応力の変化をしらべたものである．試料はすべて同一の単結晶試料から
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図4 中性子照射した純鉄の 90~200K での等時焼鈍後の応カー歪み特性の変化．
変形温度は 90K.焼鈍時間20分．
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切り出している． 120Kで急激に降伏応力は増加し， 200Kまで徐々に堺加しているが 200Kでも非

照射試料より降伏応力は低くまだ軟化の回復は終っていないまた焼鈍湿度が 160K以上になると急

激に伸びが減少しており，照射欠陥の分布状態が著しく変化したことを示している．

図5は90時間中性子照射した種々の方位をもった純鉄単結晶の 90K以上の温度で 20分閥焼鈍し

たときの降伏応力の変化をしらべたものである．図から明らかなようにすべての方位について， 150K 

附近までに急激な軟化の回復があり，約50％が回復している．その後 ZOOKまで降伏応力が徐々に増

加するが，すべての方位で軟化は ZOOKでもまだ残っていることは興味がある．

図6には80時間照射した純鉄の照射後および150,200, 290 K でそれぞれ20分間焼鈍後， それ以

下の温度での降伏応力の変形温度依存性が示されている．焼鈍洞度を 150,200, 290 K の各温度に選

I 
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図6 中性子照射鉄の照射後および 150,200, 290 Kの各温度で焼鈍後のそれ

ぞれの温度以下での降伏応力の温度依存性．点線は非照射鉄．
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んだのは， 150Kでは，鉄の単一の格子間原子の移動が終り， 200Kでは格子間原子クラスターの再配

列が生じ，原子空孔の移動がはじまる渥度に相当し， 290Kでは単一の空孔の移動が終り，空孔クラス

ターが形成されていることが電気抵抗15)17)，内耗44)45)，磁気余効46)47) および陽電子寿命測定16)48)49) な

どから明らかにされている． したがって照射欠陥およびそのクラスターの分布状態が変ったときの機械

的性質の変化をしらべることができるからである． 150Kおよび 200K焼鈍では高湿域でまだ軟化が

残っているが 290Kでは全温度域で硬化している．これらの結果は Groh50) らの低エネルギー電子線

照射 (3MeV,77K)のそれと相違している．電子線照射では 200K の焼鈍で軟化は終り，降伏応力

は非照射のそれに一致する． この相違は中性子と低エネルギー電子線照射によって生成される欠陥構造

の途いによって生じる．

図6のそれぞれの温度で焼鈍後の降伏応力のうちの非熱成分（内部応力）の焼鈍温度依存性を図7に

示す．非熱成分は降伏逍後の応力緩和測定から求めた．

図6の縦軸の降伏応力をその降伏応力の熱成分吋におきかえたときのその焼鈍温度依存性をしらベ

たものを図8に示す．降伏応力の熱成分は降伏応力から図7で求めた非熱成分を差引いたものである．

非照射の堀合についても 300Kでの非熱成分を降伏応力から除いたものをプロットしている．これから

照射した後の熱成分は非照射の場合と比較してずっと小さいことがわかる．また 4.2Kでの応力は非

照射のそれと一致するすなわち図6において， 4.2Kでの硬化量はその温度での非熱成分に等しい．

さらに焼鈍湿度が上昇するにしたがって V*の｀温度勾配が徐々に減少していき， 290K焼鈍ではほぼ非
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図7 中性子照射鉄の照射後および 150,200, 290 Kの各温度で焼鈍
後の降伏応力非熱成分の焼鈍湿度依存性．
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図8 中性子照射鉄の降伏応力の熱成分の焼鈍後の温度依存性．図 6

の降伏応力をその熱成分 6＊におきかえたもの．

照射にもどることが明らかにされた．

図9は図8と同様に各滉度で焼鈍後の変形の活性化体積 V*の降伏応力の熱成分依存性をしらべたも

のである．焼鈍楓度の上昇とともに V*は増加し， 290K焼鈍では V*は200MPa附近にコプがあら

われて，前図と同様に，非照射の場合の V*にもどることが示される．

微量の炭素 (185at. ppm) のドープした鉄の焼鈍後の降伏応力の湿度依存性を図 10に示す． 純鉄

についての図 6の結果と比較すると，照射後の軟化は共通で，軟化量もほぼ純鉄の場合と等しいが降伏

応力は高い． これは非照射の場合の降伏応力がこの湿度域で炭素の固溶体硬化のため大きいことによ

る．また 150K焼鈍では軟化温度域は 90~150Kと純鉄の場合より広いが軟化量はかなり小さいこと

がわかる． 300K焼鈍でも 140K以上では硬化になるがそれ以下 77Kまでは降伏応力はほとんど非

照射のそれに近いこの点も純鉄の場合と異っている．さらに 77K以下で測定点がないのはすべり変
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図9 中性子照射鉄の照射後および 150,200, 290 Kの分温度で焼鈍後の

変形の活性化エネルギー V*の 6*依存性．

形ができないからでこの点も純鉄の場合とは相違している．

図11は65時間照射した純鉄および約 300at. ppm炭索をドープした鉄の 200K以上での位の等

時焼鈍曲線である．変形温度は 200Kで JIJは照射と非照射の降伏応力の差で， 硬化醗をあらわして

いる． 純鉄では 200Kから 373Kまで硬化は徐々に増加しているのに対して， 炭素を含む鉄では

300K以上で急激に増加し， 350K附近では純鉄の約 2倍になっているのがわかる．

図12は65時間照射した純鉄についての， 190Kと210K での降伏応力の増加加の等温焼鈍曲線

である． 200K附近の回復をしらべる目的で，等滉焼鈍をする前に 160Kで20分闇予備焼鈍してい

る．この二つの回復曲線から硬化に寄与する照射欠陥の回復の活性化エネルギーを求めることができ，

おおよそ 0.5eVになった叫

図13は原子炉温度照射 (~100℃,1018~1019n/cmりした純鉄および炭素を含む鉄単結晶につい

て，室温での降伏応力の回復を 100℃から 700℃の焼鈍温度域でしらべた結果9)である．単結晶の方

位はステレオ三角形の中央附近で x~O゚ である．純鉄中に含まれる固溶炭素量は 0.5 at. ppm以下で，

内耗測定をして，スネークピーク量から算出した この図から， 明らかなように， 炭索量が 100at. 

ppmのときは， 300~400℃で，急激な硬化の回復がおこり， これは図 11の 100℃附近の大きな硬化

の回復に対応している． しかし純鉄および炭素羹が少ないときは硬化の回復も，硬化と同様ゆるやかに
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図11 炭素をドープした鉄 (185at. ppm)の中性子照射後および 150,300 K 
で焼鈍後の降伏応力の温度依存性．照射量は～1011n/cm2. 

100 300 400 

おこることがわかる．

図14は60時間中性子照射したモリブデン単結晶の Xが一30°,0°, 80゚ の三つの方位の 77Kでの

応カー歪曲線である． Xが一30゚と 0゚ の方位では， はっきりした上降伏応力と下降伏応力がでるが

伸びは5%以上にもなる． 一方 Xが 30゚ 方位（反双晶方位）では特異な引張特性を示すが， これは

チャックのつかみ部のすべりといった外因的なものではないことが再度の引張試験の結果から明らかに

なった．次図に示すようにすべての方位で軟化している．

図15は前図から求めた降伏応力値を Xに対してプロットしたもので， 非照射の方位依存性も同時

に示している． ここでx=30゚ 方位の降伏応力は上降伏点にとっている．モリプデンは 5K照射後，

77Kで長時間保持したことはすでに 2-3で述べたが， 鉄の場合とは違ってモリプデンでは， 回復の

ステージIは 40K附近にあることが，電気抵抗26)27)と内耗51) の測定から明らかになっているので

77K変形は 77Kで長時間焼鈍後の降伏応力の方位依存性をしらべたことになる．縦軸は最大分解せ

ん断応力で .l=45゚ に方位をとっているので降伏応力の 1/2である．ここで Aは試料軸とバーガー

ス・ベクトルく111〉とのなす角である．図から明らかなょうに，照射試料では降伏応力は方位に依存

せずほぼ一定ですべての方位で軟化になる． Takamura52)は中性子照射 (5K, ~2 x 1017 n /cmり し

たモリプデン単結晶 (RRR= 2, 700~4, 000)の圧縮試験を行なった．その結果によると， x=-30゚ 方
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図11 中性子照射した純鉄および炭素をドープ (~300at.ppm)した鉄の 200K以

上でのんの等時焼鈍曲線． ことで46は 200Kでの照射による硬化景．
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図12 中性子照射後 160Kで20分間焼鈍した鉄の 190,210 Kでの降伏応力
の等温焼鈍曲線．
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図13 原子炉温度 (~100℃)で中性子照射 c101s-1019n /cmりした
純鉄および炭素をドープした鉄単結晶の 100℃以上での降伏

応力の等時焼鈍曲線．変形温度は室温．焼鈍時間は30分．

位については， 77Kで軟化になるが， x~30° 方位では降伏応力は非照射のものと変らない．圧縮変

形に用いた試料方位x=-30゚， 30゚ は引張変形の場合には逆にx=30°, -30゚ に相当する． したがって

彼の結果とは引張変形でいうと x=30゚ 方位では一致するがx=-30゚ 方位では軟化が起らず我々の結

果と相違している．

図16はx=30゚ 方位試料を用いて 200~1,000Kの温度域で 45分間焼鈍した後の降伏応力の変化を

示している．図から 200Kでもまだ軟化が残っており，それは 500~600Kで回復していまいそれ以

上の温度では硬化になることがわかる．また 400~600Kで急檄に降伏応力が増加していることは興味

ある． TakamuraもXがー30゚ 方位の試料を用いて圧縮試験で 200K 以上で我々と同様な実験を行
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図14 中性子照射（りK,~2X1017n/cmりした高純度モリブデン単結晶 (x=-30', 

0°, 30゚）の 77Kでの応カー歪み曲線．

っている．彼の結果によると 200~400Kで軟化になるのは我々の場合と同じであるが，軟化の急激な

回復温度域が 200~300Kで，我々の 400~600K にくらべると低い． Tanakaら30)は原子炉温度 (50

~70℃)で～1018n/cm2で照射したモリプデン多結晶を奎濶で引張変形したとき，照射軟化がおこるが，

照射量が～2X 1019 n /cm2以上では大きな硬化に変わることを報告している．

写真 1は 77Kで変形した x=O方位の照射モリプデン単結晶の試料表面の光学顕微鏡写真である．

解析の結果，写真中の強いコントラストをもった長い直線状のすべり線は主すぺり系の (101)すべり

面上にあることがわかった 一方弱いコントラストをもった直線でないすべり線は共役すべり系で

(101)面上にある．

4.考察

4-1．照射軟化

鉄の照射軟化は最初， Satoら53)によって 60K以下で電子線照射 (1.25 Me V, 1018 e /cmりした飩

鉄単結晶の 60K引張変形で見つけられた．その後 Grohら50) は中性子照射 (70K, 5 X 1015~5 X 

1018 n/cmりおよび電子線照射 (20K,3MeV, 1017~5xl018e/cm2) した鉄多結晶を用いて 77Kで，

Kitajimaら54)は中性子照射 (16K, 6 x 1016 n/ cmりした鉄単結晶を凩いて 60~90Kでそれぞれ軟

化が起こることを報告している． この三つの実験の共通点は二つ挙げることができる．一つは実験に用

いられた純鉄の純度が高いことであり，実際 Satoらは純度が低い鉄では軟化は起らないことを報告し

ている53)．他の一つはいずれも照射温度が 77K以下で引張変形も 90K以下である．鉄の自己格子間
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図15 照射および非照射モリプデン単結晶の降伏応力の結晶方位依存

性．ちは降伏応力の最大分解せん断応力．

原子が長距離運動をはじめるのはすでに1で述べたように 100K以上である 15)から軟化の起る条件は

自己格子間原子移動温度以下で照射して，その温度以下で引張変形するということになる． また照射軟

化はマクロ歪み領域で観測される現象で， SatoとMeshiiが示したようにミクロ歪み額域では硬化に

なる 55)．したがって，これから，軟化は，低湿でマクロな歪み領域で塑性変形を支配するらせん転位の

運動と密接な関係をもっていることがわかる．また照射軟化のほか固溶体軟化も FCCゃ HCP金属で

は観測されず BCC金属に特有な現象であり，それらはらせん転位の高いパイエルス応力と密接に結び

ついている．以上の考察から照射軟化は Satoらも指摘しているように，照射欠陥とらせん転位との相

互作用によりらせん転位の運動が容易になると考えることは自然である．図 1の中性子照射したときの

90Kでの軟化撼は約 250MPaにも達し， これは非照射鉄の降伏応力の l/3に相当する． 80時間照射

(~3 x 1017 n/cmり によって試料中に導入されるフレンケル対量は Groh らが用いた値so>, 1 n/cm2 

あたり 5X10―16ppmフレンケル対量を使うと 100ppm位であるので，単純に計算しても 1ppmぁ
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たりのフレンケル対量で約 2.5MPaという大きな軟化が生じる． この値は固溶体軟化のときの固溶不

純物量あたりの軟化量にくらべて桁ちがいに大きい． これは鉄の自己格子閻原子の歪場が大きく， ら

せん転位と強い相互作用のあることを示している．図 1から 90K, 64Kでは軟化しており伸びは大き

いが 20K以下では硬化に転じて伸びが小さくなり脆化を促進する． これは1で述べた照射脆化により

起ることを示している．図2の 28MeV電子線照射では電子線から受ける鉄原子の最大エネルギーは

約 30KeVにも達し， 中性子照射した場合にほぼ相当するが大きなエネルギーをもった電子の衝突の

微分断面積は小さく，平均のエネルギーは～6Ed(Edは原子変位が起るしきいエネルギー）で大部分

の原子の受けるエネルギーは小さい．フレンケル対生成率は低エネルギー電子線の約 3倍である． しか

し平均エネルギーが高く (~230Ed)，衝突により変位する原子数が100個以上になる衝突過程が全体の

うちの 1形を占めることを Kitajimaらは報告している 56).

中性子照射したときにできろ欠陥構造については不明な点が多いが以後の議論のためにいろいろな実

験結果から推察してみよう．中性子照射では primaryknock-on atom (PKA)のエネルギーが大

きいので，多重原子変位を生じ， 局所的不均ーな欠陥構造をもっ．（Seeger により提唱された D.P. 

zone) したがってゾーン内では空孔濃度， その周辺では格子間原子濃度が高く， 距離も近いことが

Beavanらのタングステンについての FIM観察および鉄についての Beelerらの計算機シミュレ＿シ

ョンからも PKAのエネルギーが 40KeV以上では空孔クラスターの形成確率が高いことが示され

る59)．電顕観察でも， Maherら32)は高純度モリブデン (RRR=7,000~8, 000)を 77Kで中性子蔽射

した後空孔型転位）レープを観察している．モリブデンについては 77Kでは空孔の移動は生じない27)60)

61)62) ので照射中に空孔クラスターが形成されたと考えることができる． したがって鉄の場合にも，電顕

分解能以下の大きさの空孔クラスターの存在を予想することができる．

一方 28MeV電子線賑射したときの照射欠陥構造1こついては Kuramoto らの陽電子寿命測定の実

験49）があり， 77K照射後すでに小さな三次元的な空孔クラスターが存在することが示されている． し

かし空孔型転位）レープについては，そこでの陽電子消減の寿命が単一の空孔のそれにほぼ等しい63) こ

とから，空孔型転位）レープの存在も否定できないまた Eldrupら64) は 60℃で 40MeV電子線照

射したモリプデンの陽電子寿命の測定を行ない空孔クラスターの存在を確譲している．彼らはクラスタ

ーの平均サイズは3~4側の空孔からなり， クラスターを形成している空孔濃度は全体の空孔濃度の

50形に達していることを報告している． これらの結果から低温で中性子および 28MeV電子線照射し

た鉄中ではすでに小さな三次元的空孔クラスターおよび空孔型転位ループが存在していると考えること

ができる． しかし格子間原子の分布についての情報は少なく，タングステンの FIM観察しかないが，

D. P.ゾーン周辺でかなり近距離に分散していると推察される． これらの中性子照射したときの欠陥構

造は低エネルギー電子線照射とは著しく相違している．電子線照射では，前述したように PKAのエネ

ルギーが小さいので分散した単一のフレンケル対しか生成されない したがって，この欠陥構造の相違

は機械的性質にも影響をおよぼすはずで，実際にいくつかの興味ある機械的性質が見出されている．図

2, 3に示すように，中性子賑射鉄の 90Kでの降伏応力は結晶方位に依存せず一定である． これは図

3には示していないが， 77Kでも同様である． 28MeV電子線照射でも國2からも明らかなように，
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降伏応力の大きさは異なるが，方位依存性は中性子照射の場合と同様である． しかし 2.5MeV電子線

照射ではわずかではあるが方位に依存し，その依存性は非照射の場合と同様 Xが0゚ 附近で極値をもっ

下に凸の曲線となる．一方， 4.2Kではx>O゚ で三つの照射とも降伏応力値は中性子， 28MeV電子線，

2.5MeV電子線の大きさの順で異なるが同じ方位依存性を示し， 2.5MeV電子線照射試料の降伏応力

値にほぼ等しくなる． 77Kでの降伏応力の X依存性の相異はさらにすべり面の決定から一層明瞭にな

る． Aonoらの結果によると， 77Kで引張変形したとき， 非照射鉄でのすべり面はすべての方位で

(101)主すべり， 2.5MeV電子線では Xの絶対値が 10゚ 以下ではすべり面は最大せん断応力面と一

致するがそれより大きくなると， 徐々に最大せん断応力面から (101)主すべり面の方へ移動しはじめ

x＝土30゚ では約 10゚ ずれている． これに対して 28MeV電子線照射ではすべり面はどの方位でも最

大せん断応力面に一致する．中性子照射鉄の軟化が生じる温度域でのすべり面の決定はまだしらべられ

ていないが， 28MeV電子線照射の場合との一致は降伏応力の X依存性の類似から予想される． これ

らの各照射したときのすべり面の決定の結果は降伏応力の方位依存性を矛盾なく説明できる． したがっ

て，中性子照射や 28MeV電子線照射のような，欠陥が局所的不均一分布を伴なう場合の， 軟化域で

のすべり面は非照射の場合の (101)主すべり面から最大せん断応力面へ移りかわる． 一方，均ーに分

布した単純なフレンケル対をもっ 2.5MeV電子線照射では， Xの絶対値が 30゚ に近い方位で最大せ

ん断応力面から (101)主すべり面へわずかにずれる．まず中性子照射および 28MeV電子線照射のと

きのすべり面が最大せん断応力面になることについては， Aonoら11) も指摘しているように， D.P. 

z_one周辺の格子間原子の密な領域では，キンク対の形成が容易になり (101)主すべり面以外の (110)

すべり面への交刃すべりが頻繁に生じるとして説明できる．これは非照射鉄の 200K 以上でみられる

すべり機構と類似している．一方 2.5MeV電子線照射における均一の格子間原子の分布では，非照射

のときの (101)すべりが残存するために， Xの絶対値が大きくなる領域でのすべりは最大せん断応力

面と (101)面の共存となり平均としてその中間になるとして説明できる． Sato と Meshii65) も 2

MeV電子線照射 (<60K,1.5Xl018e/cmり した鉄単結晶の降伏応力の X依存性を 60Kでしらベ

ている．彼らの結果によると，照射鉄での降伏応力は Xが増加するにつれて減少しており， Xが0゚附

近での軟化量は小さい． しかし x=30゚ （反双晶方位）では軟化量は最大で 250MPaに達する． この

値は我々の 2.5MeV電子線照射とくらべて， 60K での降伏応力で 70%以上も大きくなるがこれは

照射量のちがいを考慮しても大きすぎる．降伏応力の X依存性も我々の結果と相違しているが， これ

は我々の測定条件との相違（照射温度，照射量，変形温度）によるものかどうか今のところ明らかでは

ない． しかしこの相違が試料の形状 (Satoらは薄板試料）によるものでないことは Aonoらが示して

いる43)• 

図7は中性子照射鉄の降伏応力の非熱成分の焼鈍による変化を示したもので，焼鈍温度の上昇ととも

に減少していることがわかる． 90Kでの非熱成分は 185MPaにも違しこの値は 4.2Kでの硬化量

にほぼ等しい．（図3)したがって図8から明らかなように降伏応力の熱成分で比較するとほぼ Sato

らのえた大きな軟化量に相当する：電子線照射では欠陥分布から推察して非熱成分はないと考えること

ができる．
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また Grohらは中性子照射したときの 77K,~ato らは電子線照射したときの 60K での軟化の照

射量依存性をしらべそれぞれ， ～5 x 1017 n /cm•, ~3 x 1018 e /cm• で飽和することを示した． これは

Grohらに従うとフレンケル濃度はそれぞれ 250at. ppm, 300 at. ppm となりほぼ等しい値で飽和す

ることがわかる．電子線照射の場合で考えると，欠陥の平均距離は～20b(bはバーガース・ベクトル

の絶対値）となる．

さて Satoと Meshiiは低エネルギー電子線照射したときの結晶中につくられる格子間原子を理想

的な固溶合金元素と考えて，彼らの固溶体軟化の理論66)を適用し，照射軟化機構と説明した． その機

構はパイエルス応力の高いらせん転位が移動するとき，それと格子間原子の歪み場との相互作用によっ

て． らせん転位上に容易にキンク対が形成され，その結果らせん転位の易動が大きくなるとして計算機

シミューレーションを行ない軟化を説明した． 彼らは， らせん転位のすべり面と格子間原子の距離を

~5b とし弾性論を適用している． したがってそれらがずっと接近したときにはこの理論は使えない．

中性子照射の場合の D.P. zoneの周辺の格子間原子密度の高い領域（格子間原子距離<20b)を通過

する場合には明らかに適用できない らせん転位芯近傍に格子間原子が入ったときのそれらの相互作用

の計算は Masudaら67)により試みられているがまだ実験結果を説明できる段階には達していない．

Kitajimaら68) は電子線照射鉄では 4.2Kで硬化がみられないことと，炭素をドープした非照射鉄で

の 4.2Kでの固溶体硬化とを考慮して，欠陥の移動の活性化エネルギーがらせん転位と欠陥との弾性

的相互作用より大きいときは硬化，小さいときは軟化が生じるとしたモデルを考えている．一般の鉄以

外の BCC 金属では格子間原子の移動エネルギーは小さい（~0.1ev)のでこのモデル適用すると，す

べての BCC金属で軟化が生じることになる．現在のところ照射軟化は鉄以外では Nb,Moで見つか

っており，その他の金属でも可能性はあり，定性的には実験事実を説明できる．しかし移動エネルギー

の外，格子間原子による軟化の場合のようにそれらのらせん転位への吸収の問題も考慮する必要があろ

ぅ．

4-2. 照射後焼鈍による軟化の回復および硬化

図3, 4から中性子照射鉄の軟化は 120Kで急速に回復し，それ以上の温度域でも回復はつづいて

いることがわかる． 低エネルギー電子線照射鉄においても， 同様な回復挙動を Meshiiと Satom,

Grohら60) も報告している． 1でも述べたように 120Kは鉄中の単一の格子間原子が長距離移動す

る温度である．我々は中性子照射した鉄単結晶を用いて， 100,110, 120 Kでの軟化の回復の等温焼鈍

実験40）を行ない，軟化の回復に寄与する欠陥の回復エネルギー 0.26evをえている．これは内耗“"5)
および磁気余効測定46)，電顕観察69) から求めた活性化エネルギーの値と一致する． 移動した格子間原

子は一部原子空孔や転位などの sinkで消滅するが，残りは格子間原子クラスクーを形成する．中性子

照射では D.P. zone周辺部の格子間原子濃度は高いので， クラスター化に寄与する格子間原子の割

合は大きい． したがって，単一の格子間原子が軟化をおこすことは 4-1 で指摘したので， 120Kで

の軟化の回復は格子間原子の消滅とそのクラスター化によっておこると考えることができる．また 120

K 以上の温度域での軟化の回復についても， それ以下の温度で消滅をまぬがれた格子間原子の消滅

と，これが主と考えられるが，格子閻原子クラスターの成長による硬化への転化として説明できる．こ
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の過程はまた図 6, 9からも確められろ．照射後 150Kで焼鈍したときの温度依存性が照射後のそれ

にくらべて小さくなる焼鈍温度が 200K ではさらに小さくなり， 290K まで焼鈍するとほとんど非

照射の温度依存性と同じになる． これは照射して試料中に導入された変形の熱活性化過程に寄与した照

射欠陥濃度が焼鈍温度の上昇とともに減少したことを示している．さらに活性化体積の応力依存性にお

いても 150K, 200 K の焼鈍により，活性化体積は増加する． これは格子間原子がクラスター化したこ

とを意味する．また 250K 焼鈍ては，卦照射鉄に特宥な活性化体楼曲線＿ヒのコプもあらわれて11)，熱

活性化に寄与していた欠陥が消滅したことを示している特に指摘しておきたいことは， 200Kでの焼

鈍で降伏応力の温度依存性が急激に減少し，活性化休秩も大きく増加しているのは，この湿度域で原子

空孔が移動して6)7) 一層クラスター化が進んだととを意味する． この原子空孔の移動温度については

200K（移動の活性化エネルギー～0.6 eV)から 450K (~1. 2 eV)の範囲で議論されてきたが最近に

なってやっと決着がつけられつつある． Hautojarviら6) は 20Kで電子線照射した高純度鉄での陽電

子寿命の実験から 200K 附近で移動することを，また Tabataらは RRR~lO,000の鉄で電顕観察を

行ない移動の活性化エネルギーが 0.57 eVであることを示した． Tabata70) らは同時に純度の低い鉄

を用いた実験では～1.2 e V の高い値になることも示した．我々も中性子照射した鉄での 190Kと21(}

K の硬化量の等温焼鈍曲線（図 10)から回復の活性化エネルギーを求め～0.5 eVをえている 41)．次に

炭素 (185at. ppm) をドープした鉄について， 照射軟化がおころことはすでに述べたが， その焼鈍の

効果について議論する． 150K焼鈍では純鉄の場合とは異なって，降伏応力の値をうることのできた全

温度域で軟化が見られる． これは鉄中の格子間原子が 120Kで移動するとき固溶炭素原子にトラップ

されて，複合体を形成し，格子間原子のクラスター化を抑制したとして説明できる． 中性子照射量は

~1017 n/c1がであるから，純鉄の場合の照射量の約 1/3で， 純鉄の欠陥生成率50)を仮定すると，フレ

ンケル対涙度は約 100ppm （炭素をドープした鉄の方が欠陥生成率が高いという報告もある71))で炭

索濃度にくらべて小さい． したかって 120Kで移動した格子間原子のうちかなりの割合で炭素原子と

複合体を形成していると推測できる この複合体は 160K 以下では安定であることが電気抵抗の回

復17)と腸電子の寿命測定72)から明らかにされているので 150K 焼鈍では分離は起らない．鉄の格子

間原子と炭素との複合体が軟化，硬化のどちらに寄与するか明らかでないが， もし硬化になるとしても

小さいであろう． これは炭素原子が存在する情況では，焼鈍によって単一の格子間原子の消滅頻度は高

ぃ． したがって軟化に寄与するものの濃度が低く，現実に起る軟化を説明できないからである． 300K 

焼鈍ではこの複合体は分離し，自由になった格子聞原子は消滅する．また原子空孔も移動するので，空

孔クラスターの外，原子空孔一炭索および原子空孔クラスター一炭索複合体の形成が推測される． した

がって硬化はこれらによっておこるとして説明できる．図 11は降伏応力の氾度依存［生（図 10)をしら

べた試料とほとんと同じ割合の格子間原子と固溶炭素濃度をもった試料についての 200K 以上の硬化

量の等時焼鈍曲線である．前図では 150~300Kでの軟化の回復についての情報はえられなかったがこ

の結果から興味ある事実が見つけられた．炭素をドーフ゜した鉄では，純鉄にくらべると， 200Kで大き

な硬化が生じている． これは， 原子空孔と炭素との複合体によることはすでに述べたが， この硬化は

SOOK以上で急激に増加する． 350K附近で硬化贔は純鉄のそれの約 2倍にも達する．この硬化の温度
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域は鉄中の固溶炭素の移動のそれに対応している．我々は以前の報告で中性子照射した炭素をドープし

た鉄について， 373K 附近の硬化量の増加の等時焼鈍実険から， 回復の活牝化エネルギーを決定し，

~0.8 eVであることを示した54)．これは鉄中の固熔炭素の移動の活性化エネルギーにほぼ等しい． し

たがって，急激な硬化は炭素原子の移動によるものと同定される．最近，低エネルギー咆子線照射鉄お

よび炭素をドープした鉄についての Takaki らの電気抵抗の回復17)，特に Hautoj荘rvi ら72) の陽遁

子寿命の詳細な実験からこの回復ステージの機構がしらべられている． Hautoj且rviらはこの温度域で

協電子消滅サイト滅度が減少することから単一の原子空孔ー炭素対のまわりに集稼した炭索が空孔を巾

心にして周りを囲んだ（最大炭素数＝ 6)複合体を推測している73)．この複合体は転位の運動に対する

弥固な障害となることは十分予想され，我々の急檄な硬化を説明できる．また中性子照射では， このほ

かにも空孔および格子間クラスターが存在すろことはすでに迷べたが， これらと単一の炭素および複数

の炭素との複合体も硬化に寄与する．一方純鉄においても， 200~300Kで硬化を生じるがこれは次の

ように説明できる． 200K以下で格子間原子のクラスター化がおこることはすでに示したが，クラスタ

ーの大きさは均ーではなく分布をもっていると考えるのは自然であろう．大きいクラスターは硬化に，

小さなクラスターは軟化に寄与すると仮定する．（図 5では 200Kでもまだ軟化が残っている） 200K 

以上で原子空孔の移動が生じたとき，小さな格子間原子クラスターは空孔を吸収して移動できるまで小

さくなると移動して残存する大きな格子問原子クラスターに吸収されてそのクラスターはさらに大きさ

を増し，硬化に転じる． もう一つは空孔クラスターか空孔を吸収してより大きくなり硬化になる前者

の機構を支持する実験はないが，後者については Hautojarviらの陽電子寿命の測定63) がある． 彼ら

は中性子照射 (77K,4Xl016n/cmりした鉄で 200~300K で空孔クラスターの成長を示す結果をえて

いる． しかし硬化にどちらが主として寄与するのかは明らかではない．

次に図 11で明らかになった硬化の回復を原子炉温度で中性子賠射した鉄および炭素をドープした鉄

単結晶についてしらべた Kitajimaらの実験9) （図 13)について議論する．炭素を含む鉄の硬化の機構

についてすでに述べたが，硬化に寄与すろ空孔と複数の炭素原子からなる複合物は 500K 以上で急速

に分解する． これは低温で冗子線，中性子いずれの照射においても， Hautojarviらの鉄の協電子寿命

測定から明らかにされている63)72)．図 13であらわれる硬化の回復ステージは 300~400℃で Hauto-

掛rviの結果とくらべて温度域が少し高い． これについては Kitajimaらの照射温度が～100℃である

ことから照射中に格子問原子，空孔さらに炭素まですでに移動をはじめていろ． このような情況では複

数の空孔クラスターと複数の炭素原子との複合物が形成されていろ． したがってこれらの複合物の方が

単一の空孔と複数の炭素原子にくらべてより安定で，その分解温度が上昇するとして説明できる一方

純鉄における硬化の回復は 100℃から徐々にはじまり， 高渥までつづく，これは純鉄では照射中に格

子間原子および空孔クラスターが成長して大きくなり，熱的に安定化したことによる． これは電顕でも

観察され，大きい転位）レープを形成するが硬化にはさほど寄与しない

一方，中性子隠射 (5K, ~2 X 1017 n /cmり したモリブデン単結晶 (RRR~6,000)についての結果

について議論する．モリプデンの自己格子間原子が 40K以ドで移動しはじめることはすでに2で述べ

た． したがって 77Kで長時間保持中に格子間原子の回復は起きていることになり，単一の格子間原子
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は消滅して格子間原子クラスターの形成が予想される． Maherら32)は，我々と RRR値のほぼ等しい

モリブデンを 77Kで中性子照射 (~4Xl017n /cmり した後電顕観察した．その結果によると， 40~

50Aに平均値をもつ 10~90Aの大きさの転位Jレープが観察され，それらのJレープのうちの75~80彩

は格子間原子型，残りの20~25彩が空孔型であった．彼らの照射量は我々の場合に近いので， 77K照

射と 5K照射して 77Kで焼鈍したときの欠陥分布はそれほど差はないと推測できる． しかし，電顕

で観察されない小さな格子間原子のクラスターも当然存在しえる．それは格子間原子クラスターは熱的

に安定で， 77Kでは分解しない． Johnsonは計算機シミュレーションから鉄中の格子間原子対の結合

エネルギーを計算し leV以上の大きい値をえている叫結合エネルギーはクラスターの大きさが増す

程大きくなることは十分予想しうる．またこれらの小さい格子間原子クラスターの濃度は，大きいもの

にくらべると高い．大きなクラスターまたは転位ループは硬化に寄与するが，小さいクラスターが軟化

に寄与すると仮定すると定性的な説明ができる．

写真1から 77Kで変形した x=O゚ の方位をもったモリプデン単結晶のすべり面は (i01)主すべ

り面であることを示している．一方 Aonoらは 28MeV電子線照射 (77K, ~1018 e /cmりしたモリ

プデン単結晶 (RRR~6,000)について 77Kでの降伏応力の結晶方位依存性をしらべすべり面を決定

している43)．すべり面は全方位で (101)主すべり面であることが明らかにされた． x=O゚ では我々

の中性子照射したときのそれと一致するが他の方位では我々はすべり面の決定ができなかったので比較

できない． しかし 28MeV電子線照射したときの鉄でのすべり面は最大せん断応力面で， 明らかにモ

リプデンの結果とは異なる． これは鉄とモリプデンの塑性の本質的な差違（異常すべり）によるもの

で， 28MeV電子線照射したときの降伏応力の寄妙な依存性にもあらわれるがここではこれ以上触れな

しヽ．

200K以上の降伏応力の焼鈍による効果は図16に示されている． 77~200K の温度域での軟化の回

復については， しらべていないが， 200K以上で軟化の回復が生じ 500~600Kでその回復は終り硬化

に転化する． 200~400Kではほとんど回復が見られないがこれはこの温度域では格子間原子クラスター

が熱的に安定であることを示している． 400K以上での硬化機構を議論する前に我々の用いたモリプデ

ン中の格子間不純物原子の固溶最の推定をしてみよう． 2でも述べたがモリプデン中のタングステンお

よび炭素の除去は困難である．我々のモリブデン素材中のタングステン量は約 100at.ppmであるこ

とが分析されている．モリプデン中のタングステンの電気抵抗寄与率はEvansら75)とOppermanら37)

により測定され， 1at.ppm あたり～10ー11Q•cm である．一方モリブデンの 0℃の電気抵抗率は～5x

10-6Q•cm であるから RRR=6,000 のときのヘリウム温度での電気抵抗率は～10-9Q•cm である． し

たがってほとんどがタングステンの電気抵抗率の寄与によることがわかる．タングステン中の炭素，窒

素，酸素らによる寄与率は 1at. ppm あたり～10―io.O,•cm である 36) のでモリプデン中の格子間不純

物量は 1at. ppm以下であることが示される． したがってモリプデンの中性子照射では， VA族（バ

ナジウム，ニオブ，タングステン）におけるような格子間不純物原子と照射欠陥およびそのクラスター

との複合物濃度は非常に小さいと考えることができる． 400~600Kの軟化の回復から硬化に転じてい

る温度域では固溶した窒素，酸素，炭素も移動することを Yamane ら76) は報告しているが，上に述
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写真 1 中性子照射 (5K, 60時間）した高純度モリブデン (RRR~

6,000)単結晶 (x=O゚）を 77Kで変形した後の試料表面の

光学顕微鏡写真．

べたことからその影響は無視できる．一方，最近の高純度モリプデン (RRR~SO,000)を用いた，焼入

れ後の電気抵抗の回復61) および陽電子の寿命測定77) の結果から， モリプデン中の原子空孔の移動は

450 K 附近からはじまることが確かめられており， 我々の軟化が急速に回復する温度域に相当してい

る． したがって我々の軟化の回復および硬化は次のように解釈することができる．77K で軟化に寄与

した小さな格子間クラスタ ーは空孔の移動により，それを吸収してより小さなクラスタ ーになり消滅す

るものも生じる．これは焼鈍温度の上昇により，さらに進行して軟化に寄与する格子間原子クラスタ ー
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図16 照射モリプデン単結晶 (x=30゚）の 200~1,000 K 温度域での降伏応

カの等時焼鈍曲線．変形姐度は 200K. 焼鈍時間は45分．

の濃度が減少する．一方，原子空孔クラスターは大きく成長して転位ループになり硬化に寄与する．
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Tanakaら30) は原子炉温度 (50~70゚C)で中性子照射 (6x1017~1018n/cmり したモリプデン多結

晶の室温での引張変形を行ない， 200~300K で照射軟化が見られることを報告している．彼らはまた

降伏応力の等時焼鈍効果をしらべて， 400K以下で軟化から硬化への転化が生じることを示している．

これは彼らの用いたモリプデン中の格子間不純物原子濃度（酸素： 180at. ppm, 炭素： 200at.ppm) 

が大きく，それらが移動して照射欠陥およびそのクラスターと複合物を作ったことによるとして説明で

きる．また彼らは軟化の原因を，電顕観察結果を参考にして， Satoと Meshiiのモデル66) で， らせ

ん転位と歪場をもつ欠陥クラスター (30A以下）との相互作用によって説明している． しかし30A

程度の大きさをもったクラスターは格子間原子，空孔のどちらのタイプであるにしても転位）レープを形

成しており，硬化に寄与しているとみなす方が妥当で軟化を生じるのはもう少し小さいクラスターであ

ろう．
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5．結 論

低氾で中性子照射した高純度鉄， 微量の炭素をドープした鉄および高純度モリブデン単結晶につい

て， 4.2~300 K の湿度域での照射後の引張特性およびこれにおよぼす照射後焼純効果を 973Kまでし

らべた． また中性子照射の結果を 2.5 MeVおよび28MeV電子線照射のそれと比較した．中性子照射

の機械的性質におよぼす効果について本研究でえられた結果は次のようになる．

1. 鉄では 4.2Kで大きな硬化になる． 28MeV電子線照射でも同様であるが硬化量は小さい．一

方 2.SMeV電子線照射では硬化は生じない． これは中性子照射では，照射欠陥が局所的不均一分布を

しているためで，それが内郭応力（応力の非熱成分）になるからである． これが 4.2Kでの硬化量と

ほぼ等しくなることが示された．

2. 鉄および炭素をドープした鉄では lOOK以下で大きな軟化がみられる． これは分散した格子間

原子によりらせん転位の運動が容易になるとして説明できる．また低温域での軟化から硬化への転化は

湿度の下降とともに硬化（非熱成分）が軟化に優先することにより生じる．

3. 120K（ステージ I)以上での軟化の回復は単一の格子間原子の移動による消滅と， それらの格

子問原子のクラスター化によって説明できる．軟化の回復は 200K以上で終り，硬化に転ずる． これ

は鉄の原子空孔の移動によりさらにクラスター化が促進されるとして説明できる．

4. 200 K以上での硬化は純鉄では徐々に進み 400K附近で最大になる． 一方炭素をドープした鉄

では 350Kで急激な硬化が生じるが， これは固溶炭索原子が移動して，照射欠陥および欠陥クラスタ

ーと複数の炭素原子との複合物の生成によって起るとして説明される． これらの複合体は 600K 以上

で分解して硬化は回復する．

5. 一方中性子照射したモリブデンでも 77Kで軟化が生じろ．炊化の回復は 400K 以上で魚速に

はじまり， SOOK以上では硬化に転化する．これは鉄の場合の 200K以上での硬化機構と同様に， 原

子空孔の移勁による欠陥クラスクーの粗大化によって説明される．
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