
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 

1 

 

平成２４年５月２１日現在 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

研究成果の概要（和文）： 

 本研究では、当該グループの加速器結合型電子顕微鏡技術や分子動力学計算の経験を踏まえ、

原子炉の主要な材料であり、構造材料としてより重要性の高い鉄について、イオン照射下におけ

る可動欠陥クラスタのその場観察実験と理論的確認を行うことを目的とした。そしてこの欠陥ク

ラスタについて詳細に調査し、基礎的特性を明確にした。具体的には、レーザー・アブレーショ

ン法を利用し組成を制御した高純度試料の作製法を確立し、加速器結合型電子顕微鏡法による可

動欠陥クラスタを直接観察し、分子動力学的な評価を行い、イオン照射後等時焼鈍による格子欠

陥クラスタの拡散測定を行った。そして、可動欠陥クラスタの移動特性、鉄結晶の原子はじき出

ししきいエネルギーの評価とクラウディオン型格子間原子の影響によるマルチプルスレッショ

ルド現象、ならびにクラウディオン型格子間原子の回復ステージ等を見出した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

  Iron and iron-based alloys are one of indispensable structural materials for nuclear 

reactors. In this work, to clarify the irradiation effects on the above materials, laser 

ablation technique, transmission electron microscopy, accelerator technique, molecular 

dynamics and isochronal annealing technique were applied. The laser ablation was 

developed to synthesize high purity thin films. In situ observations and measurements 

under ion irradiation were applied to detect microstructural evolutions and annealing 

stage of the crowdion-type interstitials, respectively. Molecular dynamics was developed 

to evaluate displacement threshold energy and multiple threshold events based on the 

motion of the crowdion-type interstitials.  
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１．研究開始当初の背景 

 イオンや中性子による照射を被ると多量の

格子欠陥が導入され材料は劣化に至る。特に

カスケード（点欠陥の密集領域）の形成過程

や欠陥の離合集散過程におけるクラウディオ

ン型格子間原子クラスタ（以下、可動欠陥ク

ラスタと略記）の形成が、分子動力学計算や

照射下その場観察実験から明らかになりつつ

ある[1-3]。この欠陥は微小な完全転位ループ

と等価であるが、移動の活性化エネルギーは

非常に低いと予測され、例えば結晶粒界など

における欠陥蓄積が実環境のような低損傷速

度で促進され、材料劣化が加速試験の予測よ

りも早く進行する可能性がある。そこで、我々

は最近数年間この新しい可動欠陥クラスタに

ついて、 

 （Ａ）この欠陥を実証し、 

 （Ｂ）その特性や機構を解明し、さらに 

 （Ｃ）実機材料におけるこの欠陥の影響を

解明すること、 

を目標とした実験的、理論的研究を展開して

いる。 

 このロードマップの第一段階として、申請

者の研究グループでは平成 16 年度より科研

費（基盤 C）の補助を受け、可動欠陥クラス

タの実証と特性評価として、透過電子顕微鏡

（TEM）によってイオン照射その場 TEM 観

察実験や照射後断面 TEM 観察実験、ならび

に計算機模擬実験を行っている。そして、 

（ア）銅や金において 400 から 600℃程度の

比較的高温で短寿命の格子間原子型欠陥クラ

スタがクラウディオン方向へ長距離移動可能

であること、 

（イ）ただし照射下では TEM で不可視な欠

陥や不純物等により移動が遮られ不動欠陥に

遷移すること、 

（ウ）実験温度範囲内でこの不動欠陥は非常

に短寿命で、これまで報告されたことはなく、

恐らく 1/3<111>型のフランク・ループである

と思われること、 

（エ）典型的な時効析出型合金である Cu-Co

合金では、イオン照射に伴う析出物の整合歪

コントラストの変化が観察され、イオン照射

量等との対応から析出物が点欠陥を捕獲した

結果として整合性の低下が見られることを明

らかにし、 

（オ）この影響がイオン飛程よりも 1μm 深

部にまで観察され、件の可動欠陥が深部に移

動し整合析出物に捕獲された結果と考えられ

ること、 さらに 

（カ）分子動力学計算とあわせて可動欠陥ク

ラスタの性状や移動機構等の知見を得たこと 

等の成果を上げた。これらは、上記目標のう

ち（Ａ）をほぼ達成し、（Ｂ）の半ばまで至っ

ているものと考えており、これらは国内会議

７報、国際会議４報および投稿論文９報とし

て報告された[1]。 

 本課題では、上記目標の（Ｂ）を更に発展

させ（Ｃ）に着手する一方で、（Ａ）について

は引き続き確証データの蓄積を継続する。特

に、（Ｂ）に関しては、カスケード当りの生成

効率、活性化エネルギーや移動機構などが未

解明で、（Ｃ）に関しては不純物の効果、各種

界面の効果、など劣化予測にとって重要な因

子が未知である。 

 

参考文献（関連研究の一例） 

[1] Abe H. et al, Materials Transactions 46, 

433-439 (2005) 

[2] Hayashi et al, J. Nucl. Mater. 283-287, 

234-238 (2000) 

[3] 関村直人、フォーラム保全学 Vol.1, No.3, 

pp.73-78 (2003)  

 

２．研究の目的 

 上記の背景に基づき、本研究ではイオン照

射合金中のクラウディオン型格子間原子およ

び欠陥クラスタを実験的、理論的に検証する

ことを目的とする。 

 

３．研究の方法 

 まず、加速器結合型電子顕微鏡を用いたイ

オン照射組織発達過程のその場観察を行う。

本実験では照射環境因子であるイオン種の依

存性を計測し、可動欠陥クラスタの生成効率

に関する知見を得る。 

 次に、分子動力学的手法を用いて結晶中の

原子のはじき出ししきいエネルギー計算を行

う。その方位依存性や平均値から手法の妥当

性を確認すると共に、クラウディオン型格子

間原子を観察し、欠陥形成に及ぼす影響を調

査する。 

 最後に、低温イオン照射後に等時焼鈍実験

と電気抵抗測定実験を行い、クラウディオン

型格子間原子に相当する欠陥回復ステージを

調査する。 

 

４．研究成果 

４．（１）加速器結合型電子顕微鏡によるクラ

ウディオン型格子間原子クラスタの直接観察 

 これまで、銅および金に対する加速器結合

型電子顕微鏡内でのイオン照射中に、はじき

出しカスケードに対応した、サイズ 2～6nm 程

度の欠陥集合体の出現と消滅を観察している。

これらの欠陥集合体の一部は可動であり、そ

の移動方向、寿命と既往研究との比較、TEM

のコントラストから、crowdion型格子間原子
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型クラスタ[1-3]と同定している。そしてその

移動方向が[110]投影方向に対応しているこ

とから格子間原子型クラスタはであることが

分かった。 

 本研究では、純鉄、Zrおよび合金中のはじ

き出しカスケードのその場観察実験を行う。

その生成効率と寿命、可動欠陥クラスタの生

成効率や寿命について、種々の照射条件依存

性（イオン種やエネルギー、照射温度等）を

測定することを目的とした。 

 本研究では H19 年度までの実験[2-4]と同

型の加速器結合型電子顕微鏡[5,6]を利用し

た。当該装置では、これまでに水素やヘリウ

ムイオン注入が主体であり、また当時担当者

の異動や定年に伴うノウハウの欠落のため、

本研究では実績のある水素イオン注入その場

観察実験から開始し、並行して重イオン照射

のためにイオン源開発を行った。 

 水素イオン注入研究の必要性が高い材料と

して原子炉燃料被覆管材料の Zr 合金がある。

この合金は原子炉共用中に冷却材（水）との

腐食反応によって生成された水素のうちの一

部が被覆管に吸収され、水素化物を形成し、

劣化の一因となっている。本研究では Zr-Nb

合金に対して水素イオン注入実験を行った。

本実験は平成 21-23 年度文部科学省原子力基

礎基盤戦略研究イニシアティブ事業[7]との

共同である。尚、東日本大震災の影響で、電

子顕微鏡と加速器との接続部が破損し、また

原子炉事故対応のため装置担当者の業務に変

更が生じ、当該装置による実験には支障が生

じている。 

 電解研磨した Zr 合金試料に対して室温に

て水素イオン注入試験を実施した。図 1 にそ

の結果の一例を示す[11]。水素注入に伴い歪

コントラストが形成され成長した。一方で水

素イオンのような軽イオン照射では一次はじ

き出し原子への伝達エネルギーが低いことに

起因して、はじき出しカスケードに対応した

コントラストは観察されなかった。また、照

射によって導入された格子間原子による可動

欠陥形成について詳細観察を実施した。Zr中

の水素は比較的速やかに水素化物として析出

し、格子間原子のシンクが大きいことから可

動な照射欠陥クラスタは実験範囲内では観察

されなかった。また、再結晶化焼鈍したジル

カロイでも同様の実験を行った。この合金で

は水素イオン注入挙動は Zr-Nb 合金と対照的

であったが、イオン照射に伴う欠陥クラスタ

形成は観察されなかった。 

 

参考文献 

[1] 一例として Yu.N. Osetsky et al, J. Nucl. 

Mater. 276 (2000) 65-77. 

[2] H. Abe et al, J. Nucl. Mater.323 (2003) 

220-228.  

[3] H. Abe et al, Materials Transactions 46 

(2005) 433-439.  

[4] H. Abe et al, J. JAERI-Research 96-047. 

[5] S. Furuno et al, J. Nucl. Mater. 155 

(1988) 298-302. 

[6] N. Sasajima et al, Nucl. Instrum. Meth. 

Phys. Res. B148 (1999) 745-751. 

[7] 平成 21-23 年度文部科学省原子力基礎基

盤戦略研究イニシアティブ事業報告書  

 

 

４．（２）低温イオン照射後等時焼鈍実験によ

るクラウディオン型格子間原子に相当する欠

陥回復ステージの調査 

 加速器結合型電子顕微鏡法によって発見さ

れた可動格子間原子クラスタの物性の解明を

目的として、低温イオン照射とその後の同時

焼鈍と電気抵抗測定実験を行った。 

 純鉄を材料として用い、化学組成は C0.0065、

Si<0.01、Mn<0.01 であった。この材料に対し

てレーザー・アブレーション法を用いて薄膜

を作製した。そして比較的均質な膜であるこ

と、多結晶体であるが 110 配向性を有するこ

となどを確認した。（図２） 

図 1 20keV H2
+イオン注入による微細組織変化[11]。ビーム強度：1.5×1017 H/m2s、

照射温度：室温。 
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図２ PLD 法によって作製した Fe 薄膜の

SEM 組織 (反射電子像) (a) 823K 2hour 焼

鈍後, (b)973K, 1hour の追加焼鈍後 

 

 本手法を用いて、線状の試料を作製し、バ

ンデグラフ加速器にて 2.8MeV C+および

1MeV H+イオン照射を 12K にて実施した。そ

の後当時焼鈍と 12K での電気抵抗測定を繰り

返した。この時ビームヒーティングやジュー

ル加熱などの因子はできる限り排除した。 

図３ 1 MeV H
+イオン照射された純鉄の等

時焼鈍による電気抵抗率変化の温度微分 

 

 図３に測定結果の一例を示す。純鉄におけ

る欠陥挙動の入射粒子依存性を、先行研究[1]

と比較して示した。イオン照射や中性子照射

[2]の特徴として、150K に Stage II が現れカ

スケードに起因した小さな格子間原子集合

体の拡散によるものと考えられる。また単

空孔型欠陥の自由な拡散に相当する Stage 

III は分離が観察され、カスケード領域内の

比較的短距離の空孔拡散が明らかになった。 

  

参考文献 

[1] T. Takaki, et. al., Rad. Eff. 79 (1983) 523-541.  

[2] H. Matsui, J. Nucl. Mat. 155-157 (1988) 

1284-1288. 

 
 

４．（３）分子動力学法による Fe および Zr

の欠陥形成初期過程に関する研究 

 照射損傷量の評価において、はじき出しし

きいエネルギー𝐸dは重要なパラメータであ

り、最近では原子間ポテンシャルの改良によ

り、より詳細な𝐸d評価が可能となっている。

本研究ではFeとZrにおける𝐸dの詳細な評価

を目的とし、分子動力学法を用いた計算機実

験を行った。 

 分子動力学計算コード LAMMPS を用い、

温度 0K の初期結晶を作成し、任意の原子に

運動エネルギー𝐸𝑝(𝜃,𝜙)を付与した。損傷関

数𝜈(𝐸𝑝, 𝜃, 𝜙)を評価し、フレンケル対を形成

する最小の𝐸𝑝を𝐸𝑑とした。これを全空間面積

分により平均し𝐸𝑑とした。 

 純鉄を用いて開発した計算方法は先行研究

と比較した（図４）。本研究では既往研究と比

較して全原子数を多くとり境界面の影響を抑

え、またタイムステップは十分に短い値を用

いた。Ed (θ,φ)の全空間分布を Nordland[1]と

比較し、結晶構造に起因すると考えられる傾

向の一致を確認した。尚、本結果の Ēd は

Nordland による評価の Ēd範囲よりも若干低

い結果となった。 

 
図４ Fe の Ed（θ,φ）の等エネルギー線図 

 

Zr の Ēd 計算には、Mendelev(2007)#3[7]

の EAM 型原子間ポテンシャルを用いた。Ed 

(θ,φ)の等エネルギー線図を図５に示す．代表

的な方位のEd (θ,φ)は，[0001]は48 eV，[112̅3]

は 42 eV，[101̅0]は 70 eV，[112̅0]は 44 eV で

あった．面積分を行い，Ēd = 47 eV を得た． 

 
図５ Zr の Ed（θ,φ）の等エネルギー線図 

 

 次に、損傷関数の NRT モデルを MD 計算

で確認した。Fe、Zr 双方において NRT モデ

ルに従わない方位の存在が確認された．その

損 傷 関 数 の 例 を 図 ６ に 示 す ． こ れ は

Foreman[2]によって指摘された multiple 

threshold であり、本研究で多くの方位で確認

された。 

 Zr において multiple threshold が観測さ
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れた(θ,φ) = (90,40)方向へのはじき出しによ

る欠陥形成初期過程の詳細観察より、a 軸方

向に置換連鎖衝突（RCS）が生じ、これが複

数の RCS に分岐した。この時、格子間原子は

一時的に split 型の配置をとったがその後

crowdion 型へと配置を変え、crowdion の方

位線上に空孔が存在しない配置には安定なフ

レンケル対となるが、方位線上に空孔が存在

する場合で複数の RCS 衝突の戻りの位相が

合致した場合には、空孔と再結合することが

分かった。 

図６ NRT モデルが成立しない損傷関数の例 

 

 

参考文献 
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