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金属および合金のRadiation　Dam　ageについて

木　　村 宏

1．　まえがき

　“Radiation　Damage”という言葉を広い意昧に解釈す

れば，写真感光などもその一例であるが，最近この問題

が盛んにとり上げられるのは，速度の大きい粒子を固体

に照射した時，固体内におこる変化についてであり，原

子力の応用に関連しておこった新しい研究分野である・

これは固体物理学の見地からも興味ある分野であるが，

工業的にもまた未開の沃野といえよう．

　原子力工業が進んでくれば，たえず中性子流にさらさ

れているような所に金属材料を用いることもあろうし，

原子炉も現在のように固定したものでなく，種々特殊な

ものが設計されるようになると，その構成材料としての

金属材料について，当然この種の考慮が払われなければ

ならない．また，将来豊富にエネルギーの高い粒子を得

ることができるようになれば，もちろん放射性同位元素

の生成も考慮しなければならないが，radiation　damage

ということが熱処理などのように材料処理の一つの方法

として登場してくる可能性がある．例えば，加熱しては

都合の悪いような製品に熱処理と同じような効果を与え

ることもできようし，従来の処理法では得られなかった

ような性能を材料に与えることもできよう．

　Radiation　damageに関する研究は，発表されている

範囲では，米国においで最も盛んであり，その内容も純

匙筋理学的なものである・それで，ここでtよ・Phy・i・al

ReviewおよびActa　Metallurgica’に発表された研究を

中心として，主として基礎的な事項について述べてみた

い．

2．Radiation　Damageによって生ずる格子欠陥

ゆサイクロトPソで加速された荷電粒子や，リァクター

から得られる高速中性子などが結晶に衝突すると，結晶

内に種々の欠陥を作りながら・そのエネルギーを失って

行く．このエネルギーの散逸は・（a）原子との弾性衝突・

（b）電子を励起することによる・弾性衝突の結果原子に

与えられたエネルギーの中，一部は格子i振動のエネルギ

＿即ち熱となり，一部は原子をその正規の格子点からた

たき出すことに使われる・このたたき出された原子のこ

とを“Knock－on”という．電子を励起するということ

については，高分子化合物のようなものではその結合が

きれて性質が脆くなったりすることが知られている（1＞

が，金属や合金ではその自由電子のエネルギーが増すだ

けで，本質的な変化とは考えられない・

　Knock－onは，それ自身かなり大きい運動エネルギー

を持ち，さらに2次，3次のKnock・onを作り，その

ために粒子が当ることによって多数の空孔と格子聞原子

が作られる．一個の粒子が入射したことによって作られ．

る空孔一格子問原子の対の数はSeitz（2）によって計算さ

れている．

　また，衝突による熱エネルギーもかなり大きく，入射

粒子，時には一次のKnock・onの進路にそって非常な高

温を生じ，局部的なmeltingやquenchingがおこって

いると考えられる．この種の久陥を“thermal　spike”と

よんでいる．

　現在行われている研究の大部分は空孔及び格子間原子

に議論が集申されており，thermal　spikeについての考

察は比較的少いが，空孔一格子間原子だけでは説明され

ない現象が多く，thermal　spikeについての研究がのぞ

まれる．

3．純金属のRadiation　Damage

　（1）物理的性質の変化とその回復

　Marx等（3）は，　Cu，　Ag，　Au，　Ta，　Niを12　MeVの

deuteronで照射した時の電気抵抗の変化を測定してい

る（第1図）．
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　　　　第1図電気抵抗の変化（丈献3）

　また，この電気抵抗変化の回復は，銅について，Marx

等（3），Overhauser（4），およびEg91eston（5）によって詳

しく追究された．そして極めて低い温度から回復がおこ

り，また，活性化エネルギーを異にする多くの過程の存
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　　　　第2図　活性化エネルギー（文献4）

在が知られた・温度と活性化エネルギーの関係は第2図

のようである・10°K附近でも回復のおこることは認め

られているが，その辺での活性化エネルギーは測定され

ていない・また，常温から100°C附近の過程について

の詳い・研究はないが・200°C～3QO°C附近ではEg91・・

stonによって2．12eVという値が得られている．

　－180°C附近で粒子線照射を行った試料で，順次温度

を上げて行くと，－60°C位迄は，活性化エネルギーが

温度に比例して変るような多くの過程によって，順次回

復が進行して行く・全変化量の約砥がこの期間に回衡

する・2次3次のKnock－onは，その運動エネルギーが

小さいため，空孔と格子聞原子は遠く離れることができ

ず，一，二原子距離へだっただけでいる．そのため，そ

の再結合に要する活性化エネルギーは極めて小さく，互

いの距離の函数となっている．そして，活性化エネルギ

ーの小さいものから，順次再結合してなくなって行く．

また，－30°C附近の回復は，0．68eVという一定の活

性化エネルギーをもった単一の過程によって支配されて

いる．ここで全変化の約施が回復する．空孔の移動の

活性化エネルギーは約1eV，格子問原子のそれは約

0．5eVと計算されている．したがって，この過程は，

試料全体に比較的均一に分布した空孔と格子間原子の

中，格子間原子の移動によって再結合がおこると考えら

れる．これを空孔の移動によると考えると，空孔が二つ

集って複空孔を作ってその移動の活性化エネノレギーを下

げるとか，格子間原子の存在によって格子歪を生じ，そ

のため空孔が動き易くなるといったことを仮定しなけれ

ばならない．残りのY4は再結晶温度迄も回復しないで

残る．250°C附近での回復の活性化エネルギーは2．12

eVと測走されており，これは銅の自己拡散の活性化エ

ネルギーに等しい．拡散の活性化エネルギーは，空孔

の形成エネルギーとその移動の活性化エネルギーの和と

考えられるから，この段階を麦配する過程は，転位が空

孔を吸収してポリゴニゼイショソをおこすように，前段

迄の回復で残った欠陥（主としてthermal　spike）が空

孔を吸収して回復して行くものと思われる・thermal
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spikeのmode1がはっきりしない限り，この過程をこ

れ以上追究することは難しい．

　－60°C以下の第1段の回復と，－30°C附近の第2段

の回復とが，共に空孔と格子間原子の再結合という同一

の機構によっていることは，第1段で解放される歪エネ

ルギーViとそこで回復する抵抗の量ρ1との比が第2段

における両者の比に等しくV・／ρ、＝・　1．　7　calt’g　per　micro－

ohm・cmであること（6）からも知られる．

　問題を更に明確にまた定量的にするには，空孔と格子

聞原子を分離して観測することがのぞましい．また．他

に欠陥の少い結晶中での空孔や格子間原子の移動につい

てさらに詳しい研究が必要だし，回復についても，活性

化エネルギーのみでなく，頻度係数の測定やその解析も

必要となろう．格子間原子が特に強く影響する性質とし

ては，弾性常数がある（1）．実験的には銅のヤソグ率が粒

子線照射によって10％増加した（1）と報告されている・

剛性率についても次のような研究がある⑦・銅を20－

MeVのdeuteronで照射することによゲ（変化した全

量の％が一196°Cから一125°Cで回復し，－100°C

から一75°Cでは殆んど回復せず，全変化量の％が一

50°Cから十100°C迄に回復した．以上の実験結果から，

100°C迄に格子間原子は殆んどなくなり，200°C迄残る

ようなi歪はthermal　spikeによると考えられる．また，

－100°C～75°Cで殆んど回復しないことは注目すべき

である．また，Tucker等（8）はX線的に格子常数を精密

に測定することによって5×10－5迄の濃度の格子間原

子を測定し得る可能性を示した．

　Radiation　damageの比重に及す影響（9）も銅について

測定されたが，空孔による体積増加を一原子当りの体積

の程度と考えると，21MeVのdeuteron　5×1017個1cm2

が10『3程度の濃度の空孔を作ることになり，Overha－

user（6）がエネルギーの測定から得た5×10－5に比して著

しく大きい．これは表面で特に体積の増加があるような

damageがおきるとでも考えなければなる’まい・試料表

面の電子回析や，常温で照射した後，表面からetchし

て比重を測定したりすることも必要となろう・

　（2）　機械的性質の変化

　これについてはDienes（1）のすぐれた解説があるから．

ここでは要点だけ述べたい．

　Blewitt等（1°）によると，粒子線照射によって銅の

critical　shear　stress　lよ第3図のように変る・『また，

stress－strain　curveも第4図のようになる（11）・なお，

ま二り帯もα一brassのそれに良く似たものとなる（12）．こ

うした一連の結果は，粒子線照射が，他の元素を添加す

ることと良く似た作用をもつことを示している・即ち，

格子間原子が不純物に相当する役割を果している・しか

し，この効果を不純物と同じmechanismで説明しょう

とすると，格子間原子によって作られる歪が非常に大き
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　　　　第4図応カーま二り曲線（文献11）

なものとなり，格子間原子が何個かclusterするという

ような無理を考えなければならなくなる．この点につい

ては，更にcritical　shear　stressの回復や，格子間原子

と転位との相互作用などを詳しく検討する必要がある．

　銅以外では，鉄，亜鉛，鉛に中性子照射を行った実験

がある（13）．鉄，亜鉛は硬化し，鉛は殆んど変化しない．

鉄にっいては更に回復の活性化エネルギーを求め，自己

拡散の活性化エネルギーに等しい3．1eVを得た．この

実験の詳細は不明であるが，常温で短時間の照射を行っ

ている点，新しい材料処理法としての可能性を示すもの

といえよう．

　クリープなどは金属や合金が構造材として用いられる

時すぐ問題となることであるが，研究は極めて少い．

Andrade（14）はCdをPoからのα一粒子で照射しなが

らクリープを測定し，かなりそのrateが促進されるこ

とを認めた．しかし，Witzig（15）は銅をdeuteronで照

射しながらクリープを測定したが，そのrateには殆ん

ど変化なかった．

　Radiation　damageはまた，転位論研究の一手段とし

て用いることもできる・例えば，Seitzによって発展さ

せられた空孔及び格子間原子と転位との相互作用などを

実験によって確めることができよう．空孔や格子間原子

が転位に吸収されてjogを作ると，電気抵抗の回復に

は寄与しても，機械的性質の回復には寄与しないと考え

られている．BlewittとColtman（16）がこれについて実

験し，銅の単結晶に対し室温以上で中性子照射を行い，

抵抗は2％増加し，critical　shear　stressは100％増し

たことを認めている．また，低温で照射し空孔や格子間

原子を沢山作り，これを更に低温で変形させる．すると，

転位がこれらの欠陥を吸収しながら運動して行くので電

8

気抵抗は減少するであろう．

4．合金のradiation　damage

生　産　研　究

　合金のradiation　damageは純金属の場合よりも更に

複雑であり，研究の数も少い．Cu－Be合金とCu－Au合

金について若干の研究がある・

　（1）　Cu－Be合金

　Siegel等（17）は過飽和固溶体のCu－Be合金にneutron

をあて，その硬度及び電気抵抗の増加が，純銅及び標準

組織をもったCu－Be合金の場合よりも遙かに大きいこ

とを示した．・またMurray等（18）は，上述の結果は粒子

線照射によってBeの析出核が作られることによると考

えて，次のような実験を行った・即ち，Be約2％を含

むCu－Be合金の過飽和固溶体に対し，原子炉中で中性

子照射を行い（温度は0°C～40°C），それによって生ず

る電気抵抗の変化を75°Cでのagingによる変化と比

較して，同じ傾向のあることを認めた（第5図）・中性

子照射の場合，多結晶も単結晶も同一の曲線の上にのる

ことは，radiation　damageが結晶粒界に影響されない

0 lOD　　　　［OOO

　　Time（hr）

10000

　第5図　Cu－Beにおける電気抵抗の変化（丈献18）
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ことを示している．また，125°Cで122時聞agingを

行った試料ではX線廻折像に何の変化も見られないが，

中性子照射を行ったものは廻折線の位置がずれ，強度が

落ちた・この線のズレは全照射量に大体比例し，5×1018

個／cm2でo・25°の程度あでる・また，中性子照射を行

った試料についても，agingの場合と同様に復元現象が

見られた．なお，硬度についても同様であった．

　以上の結果からMurray等は，中性子照射によっても

Beの析出核が作られるがagingの場合には核は主とし

て結晶粒界などに集るのに反して，中性子照射では試料

全体に均一に分布しており，したがって電気抵抗や硬度

では両者同じ傾向を示すが，X線的には異ってくるのだ

と考えた・

　Murray等の研究は，　radiation　damageの材料処理へ

の応用の可能性を示すものとして重要であり，更に，析

出核生成の機構や，核の大きさ，私方向，分布などを

研究すべきである．
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　（2）Cu－Au合金
　Cu・　Au・Cu　Auという典型的な規則格子合金に対す

る中性子照射の影…響を調べたものとして，Cook，　Cus－

hing（19）の研究がある・

　Cu3Auの不規則状態のもの及び200°Cで規則化して

焼入れたものに対して，原子炉内で中性子照射を行った

が，その際，速中性子と熱中性子の影響を別々に考察で

きるようにした．熱中性子照射によっては電気抵抗が減

少し，局部的に規則化がおこったと考えられる・また，

速中性子によっては電気抵抗の増加が見られたが，既に

不規則状態にあるものは規則状態にあるもの程いちじる

しい増加ではなかった．これは，X線的にも不規則化が

進行していることに対応し，thermal　spike（この場合局

部的なquenching）によるものと思われる・そして・こ

のthermal　spikeについては次のようなことが結論さ

れた．

　1．spikingのrateは照射中一定．この実験では不

規則化のinitial　rateは5．93％／day・

　2．spikingのrateは中性子のfluxに比例する．

　3．thermal　spike　1箇は104程度の原子を含む・

　また，Cu　Auについてもほぼ同様の結果であった．

　純金属のradiation　damageがもう少しはっきりしな

い中は，合金の場合の解析はなかなか困難であると思う

が，このCook等の研究は，　thermal　spikeについて実

験的に考察した最初のものであろう．

5．　あとがき

以上radiation　damageに関する最近の研究を総合的

に解説し，その問題となっている点を考察した・空孔に

ょる電気抵抗の増加なども計算されており当然ここに加

えて論ずべきであった・また，最近，Brinkman（20）によ

って提出された理論も興味あるものであるが，共に紙面

の都合上解説できなかったのは残念である．よりpra一
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cticalな問題と併せて，次の機会に考えてみたい・

　なお，本解説を書くに当って，種々御援助いただき，

また，有益な御討論をいただいた神前煕氏に感謝の意を

表したい．　（1954．　11．13）
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