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Background

• Facilities with high irradiation dose are required. 
・Fast breeder reactor
・Spallation neutron source / Accelerator driven system
・Fusion reactor        etc.

• Reduced activated ferritic/martensitic steel and austenitic 
 stainless steels are candidates for the structural materials of 

 the facilities. 

• For development of irradiation‐resistant materials, point 
 defect processes in the incubation period of void formation is 

 very important. 



[F. A. Garner, Nuclear Materials, vol. 10A, 1994, p.419.]

Void swelling of stainless steel

Voids can be observed

 
by TEM Voids cannot be observed

 
by TEM 

Positron annihilation spectroscopy is very 

 powerful tool to detect vacancy type defects.



Purpose of this study

• Defect structures in reduced activated ferritic/martensitic 
 steel F82H and austenitic stainless steel JPCA (Ti‐added 

 modified 316SS) during the incubation period were 
 investigated after proton irradiation using positron 
 annihilation lifetime measurement.



Experimental procedure
• Sample: F82H, JPCA (Ti‐added modified 316SS)

• Irradiation condition
 

(STIP‐1)

• Positron annihilation lifetime measurement

ID Temp (℃) dpa He (appm) H (appm)
2‐ST‐L11‐L
2‐ST‐L12‐L

98 5.9 413 1680

2‐ST‐L11‐H
2‐ST‐L12‐H

124 8.5 650 2530

2‐ST‐L13‐L
2‐ST‐L14‐L

133 9.2 715 2850

2‐ST‐L13‐H
2‐ST‐L14‐H

175 12.3 1015 4200

2‐ST‐L15‐H
2‐ST‐L16‐H

240 17.2 1505 6200

2‐ST‐L17‐H
2‐ST‐L18‐H

287 20.4 1795 7720

Red: isochronal annealing (200, 300, 400, 600℃) 

F82H
Tensile test 
sample

ID Temp (℃) dpa He (appm) H (appm)
F21 140 6.3

JPCA
Fatigue test 
sample isochronal annealing (every 100℃ from 150℃ to 1050℃) 



Positron annihilation lifetime measurement
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・Positron lifetime is proportional to the size of vacancy clusters. 

・In metallic system, Positron lifetime is less than 500ps. 
500ps is saturation value of positron lifetime.
Even if void grows and is observed by TEM, positron lifetime of the void is 
less than 500ps. 

[H. Ohkubo et al., Mater. Sci. Eng. A350 (2003) 95.]

Calculated positron annihilation lifetime 



Positron lifetime of vacancy clusters‐He 
 complexes in Fe

[T. Troev et al., Phys. Status Solidi C 6 (2009) 2373]
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Dose dependence of positron lifetime in F82H 
Formation of visible He bubbles in F82H: 
above about 170℃ and about 500 appm He
[X. Jia et al., J. Nucl. Mater. 305 (2002) 1.]

Visible He bubblesInvisible He bubbles
Decrease of positron lifetime is 

 due to absorption of He atoms.

and

Small and medium‐size vacancy 

 clusters including large amount of 

 He atoms

Decrease of the amount of vacancy clusters 

 including small amount of He atoms 

Growth of small He 

 bubbles associated with 

 short‐range vacancy 

 migration.

Many different sizes of 

 He bubbles are formed. 

and

Visible He bubble density:
5x1023/m3

 

= 6x10‐6

Information of visible He bubbles 

 are included in these lifetimes



Annealing behavior of F82H
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 due to absorption of He atoms 

 weakly trapped in the matrix.

He bubble size increase because of 

 dissociation of V‐Hen

 

complexes.

500℃: V‐Hen

 

complexes dissociate
700℃: Vm

 

‐Hen

 

complexes dissociate
1100℃: Large He bubbles dissociate



TDS
 

measurements of Fe‐Cr alloys

[R. Sugano et al., J.Nucl. Mater. 329–333 (2004) 942]

500℃: V‐Hen

 

complexes dissociate
700℃: Vm
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complexes dissociate
1100℃: Large He bubbles dissociate



Annealing behavior of JPCA
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It is expected that they absorb 

 He atoms by annealing, but the 

 lifetime does not change. 

After irradiation, Vm

 

‐Hen

 
complexes may include large 

 amount of He atoms. 

Formation of stacking fault 

 tetrahedra (SFTs), 

 dislocation loops, V‐Hen

 
complexes. 

Collapse of SFTs and V‐Hen

 
complexes 

Growth of He bubbles 

Collapse of Vm
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complexes 

Growth of He bubbles
Density of He atoms in He 

 bubbles decreases.



Conclusion

• Positron annihilation lifetime (PAL) measurements of F82H 
 and JPCA irradiated with protons at SINQ were performed. 

• We could detect the small vacancy clusters by PAL, which 
 cannot be observed by TEM. 

• In F82H, positron annihilation lifetime of He bubbles 
 decreases with increasing the irradiation dose. Because the 

 He bubbles absorb more He atoms. 

• In isochronal annealing, we can detect the growth process of 
 He bubbles. 

• This is the first detection of small vacancy clusters and He 
 bubbles in F82H and JPCA irradiated in the STIP.
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Positron annihilation lifetimes in fission neutron-irradiated Ni

Void growth is observed by TEM in more than 0.01dpa, 
but positron lifetime is saturated.



Conventional measurement system
(two‐detector system)

Improved measurement system 
using a digital oscilloscope
(three‐detector system)

Positron annihilation lifetime measurement system

Merit: Reduction of background  
Demerit: Decrease of count rate

PMT PMT

Fast Coinci.
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delay delay
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Positron annihilation lifetime spectrum
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This spectrum is composed of these two curves.



22Na

(sodium chloride 
solution)

withdraw fluid by syringe

Kapton film (25um thick)

place a few drops to kapton film  Strong incandescent lamp

dry for about 10 minutes

spread epoxy bond

sandwich in source between kapton films
wait the all night till bond dries



Kapton film (sometimes Mylar film)

Sample

Na‐22

A part of positrons annihilate in the Kapton film. 

Set of samples

Ratio of positrons, which annihilate at Kapton film, depends on the thickness.

5um: ~13%, 10um: ~20%, 25um: ~33%
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Total count of more than 1M is needed for good statistics. 

演示者�
演示文稿备注�
generate�



0 200 400 600 800 1000
100

101

102

103

104

Channel (1Ch=10ps)

C
ou

nt
s

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−+⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−=

22

2

11

1 expexp)(
ττττ
tItItT

BdxxtGxTtT +∫ −= ∞
∞− )()()('

∫ =∞
∞− 1)( dttG

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−+⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−+⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−=

33

3

22

2

11

1 expexpexp)(
ττττττ
tItItItT

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−=

11

1 exp)(
ττ
tItT

T’: Lifetime spectrum (left figure)
T: Decay function
G: Time‐resolution function
B: Background

G is given by a sum of two or three Gaussians 
One component

Two components

Three components

τ: lifetime
I

 
: lifetime intensity

Analysis of lifetime spectrum

We usually use PALSfit

 
program, 

which is developed by one group of Riso

 
DTU. 



Without any defects With single vacancies
(sample contains only single vacancies)
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mλ : positron annihilation rate in the matrix

dλ : positron annihilation rate at the defect site

κ : positron transition rate from the matrix to the defect site
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