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研究成果の概要（和文）：電子線や希ガスイオンを照射して形成される空孔型欠陥および照射後熱処理による2
次欠陥の形成挙動の違いについて，陽電子消滅法を用いて調べた．タングステンへのHeイオン照射とNeイオン照
射を比較した結果，照射直後に存在する欠陥種は同一であることが示唆されたが，それらを熱処理するとNeイオ
ン照射の場合には空孔が凝集し空孔集合体を形成する様子が観測された．水中電子線照射したタングステンから
は空孔-水素複合体と思われる欠陥が観測され，その欠陥複合体は623 Kから解離し始め空孔集合体を形成してい
く様子が観測された．また，試料純度が低い場合には熱処理過程における空孔集合体の形成が抑制される様子も
観察された．

研究成果の概要（英文）：Vacancy-type defects formed by electron- or rare-gas-ion-irradiation and the
 differences in their development behaviors during the post-irradiation annealing process were 
investigated using positron annihilation spectroscopy. A comparison between helium- and neon-ion 
irradiated tungsten implied that the defect species are the same in both as-irradiated samples. 
However, in the case of neon-irradiated tungsten, in contrast to helium-ion irradiated one, the 
aggregation of vacancies and the formation of vacancy clusters were observed. Vacancy-hydrogen 
complexes were observed in tungsten irradiated with electrons in water, and the complexes began to 
dissociate from 623 K and formed vacancy clusters. In addition, when the sample purity was low, the 
formation of vacancy clusters was suppressed during the annealing process compared to the 
high-purity sample.

研究分野： 格子欠陥

キーワード： タングステン　原子空孔　空孔-不純物複合体　照射損傷　陽電子消滅　第一原理計算

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
核融合炉ではプラズマ冷却ガスとしてNeガスの導入が検討されているが，このようなHやHeよりも重いイオンの
導入はプラズマ対向壁であるタングステンに，より重大な損傷を与える可能性が示された．一方で，原子空孔と
大きな結合エネルギー持つ元素を意図的に添加することで，空孔集合体の形成を抑制し得る可能性も示された．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 近年，タングステン（W）にヘリウム（He）プラズマを照射すると照射温度に応じて W表面に
太さ数十 nm 程度の繊維状ナノ構造や直径 0.1−1 μm 程度の粒子状構造・ホール構造などが形成
されることが見出された[1]．この表面損傷減少は核融合炉材料分野では Wプラズマ対向壁への
トリチウム蓄積量を増大させてしまう可能性があるとして研究が進められている．また，国際熱
核融合実験炉（ITER）ではネオン（Ne）やアルゴン（Ar）がプラズマ冷却ガスとして導入される
ことが検討されており，これらのプラズマが W プラズマ対向壁に及
ぼす影響の評価が求められている．Heプラズマ照射の場合とは異な
り，W への Ne プラズマ・Ar プラズマ照射ではこれまでのところ入
射イオンエネルギーや照射温度の条件を変えてもナノ構造は形成さ
れないことが報告されていた[2]． 
 この金属表面ナノ構造の形成初期過程には金属中でのボイドの形
成・成長が関与していると考えられている．そのため各種金属にお
いて希ガスが形成するボイドの発達過程を理解することが，金属表
面に所望のナノ構造を形成するためのプラズマ加工条件を探索する
上で重要になる．しかし希ガス原子の W 中での空孔捕獲・ボイド形
成やその成長に関しては，これまでに十分に調べられてき水素・重
水素や He とは対象的に Ne や Ar についてはほとんど調べられてい
ない．また，希ガス原子の振る舞いの金属種による違いについても
プラズマ対向壁候補材である W 以外の金属については理解が進んで
いない．また近年の第一原理計算に基づく研究では，W 中における
原子空孔同士の結合エネルギーが負になることが示され，原子空孔
同士が反発することが予測されていた[3,4]． 
 
２．研究の目的 
 本研究ではタングステンを始めとした高融点金属における原子空
孔型欠陥の発達初期過程に着目し，これを調べるためのプローブと
して陽電子を用いた．陽電子消滅法は原子空孔型欠陥のサイズ情報
とその周囲の元素情報を同時に高感度に引き出すことができる．本
研究では，タングステン等に電子線や希ガスイオンなどの各種粒子
線を照射して形成される空孔型欠陥および照射後熱処理による 2 次
欠陥の形成挙動の違いについて，陽電子消滅法を用いて調べた． 
 
３．研究の方法 
(1) 純度 99.999%の W試料を 2473 K で焼鈍し初期欠陥を除去した後，He+イオンまたは Ne+イオ
ンを 50 keV で室温照射した．その後，イオン照射試料には真空中で 900℃までのいくつかの温
度で，各温度 15 分ずつの焼鈍を施した．照射直後および各温度でアニール後に，イオン照射試
料は低速陽電子ビームを用いて室温でプローブした．He+照射試料および Ne+照射試料への陽電子
入射エネルギーはそれぞれ 8.5 keV および 6.0 keV に設定した．試料中から放出された陽電子
消滅ガンマ線のエネルギー分布を Ge 半導体検出器で計測し，消滅ガンマ線ドップラー広がりス
ペクトルを取得した．  
消滅ガンマ線のエネルギーは消滅相手の電子の持っていた運動量（のガンマ線放出方向成分）

を反映して 511 keV からドップラーシフトする．陽電子が空孔型欠陥に捕獲されずに消滅する
場合には大きな運動量分布を持つ内殻電子との消滅割合が大きくなる一方で，陽電子が空孔型
欠陥に捕獲されて消滅する場合には小さな運動量分布を持つ価電子との消滅割合が増大する．
また，捕獲される空孔型欠陥のサイズが変化することでも内殻電子や価電子との消滅割合は変
化する．そのため欠陥種の違いによってドップラー広がりスペクトルの形状は変化する．本研究
では，511 keV ピーク全体に対する中心部強度比および裾部強度比を表す Sおよび Wパラメータ
を用いてスペクトル形状を評価し，He+イオン照射と Ne+イオン照射の場合での照射欠陥の回復・
発達挙動の違いを調べた． 
 
(2) 純度 99.999%の W試料を 2473 K で焼鈍し初期欠陥を除去した後，冷却水中で 8 MeV 電子線
を照射（照射温度 373 K）した．その後，電子線照射試料には室温から 1423 K まで温度 50 K 刻
みで 15 分間ずつの等時焼鈍を施し，各温度で焼鈍後に室温で陽電子寿命を測定した．陽電子源
にはポリイミドフィルムで密封した 22NaCl 線源（強度約 1 MBq）を用い，BaF2シンチレータを取
り付けた 2 本の光電子増倍管とデジタルオシロスコープからなる陽電子寿命分光装置により陽
電子寿命スペクトルを取得した．得られた陽電子寿命スペクトルは 2つの指数成分に分離した． 
 陽電子寿命は試料中における陽電子周囲の電子密度に反比例するため，陽電子が空孔型欠陥
に捕獲され消滅する場合にはその寿命が伸びる．そのため陽電子が空孔型欠陥に捕獲されない
場合に比べ，陽電子が単原子空孔に捕獲されると陽電子寿命は伸び，空孔集合体に捕獲され消滅
する場合にはさらに伸びることになる．また単原子空孔であっても，それが結晶中で孤立して存
在する場合と，異種元素と結合した欠陥複合体として存在する場合では，そこでの陽電子寿命は
それぞれ異なる．したがって陽電子寿命を観察することで試料中に存在する欠陥種について調

 

図 1. 各種粒子線照射により
形成される空孔型欠陥の照射
後焼鈍による変化の模式図 



べることができる．本研究では第一原理電子状態計算コードを用いて W 中における空孔-不純物
原子の結合エネルギーやそのような空孔-不純物複合体での陽電子寿命も計算し，実験結果の解
釈に役立てた．また，試料中の不純物元素の影響について調べるため公称純度の異なる 2種類の
W試料（純度 99.999%および 99.95%）に対し電子線照射し，等時焼鈍過程における陽電子寿命変
化を比較した． 
 
４．研究成果 
(1) 図 2 に He+照射 W および Ne+照射 W の S-W 相
関の焼鈍温度による変化を示す[5]．図 2 には
2473 K での焼鈍のみを行い初期欠陥を十分に除
去した未照射 W において陽電子入射エネルギー
1−4 keV で得た S-W 相関も示している．照射直後
（20℃の点）の He+照射 W および Ne+照射 W から
得られた S-W は図 2 で傾き D1として示している
同一直線上に乗っている．このことから照射直後
の He+照射 W，Ne+照射 W中に存在する欠陥種は同
一である可能性が示唆される．照射直後の両試料
のプロットは Ne+照射 Wのほうが高い S（低い W）
を示していることから，形成された欠陥種は同一
であってもその濃度は Ne+照射 Wのほうが高いこ
とも示唆される． 
He+照射 W を焼鈍していくと，その S-W は大き

くは変化せず，最終的に 900℃焼鈍で未照射 Wの
直線（傾き D0）上にプロットされる．これは He+

照射Wに形成された照射欠陥は900℃焼鈍により
大部分が消失し，（陽電子拡散長が増大すること
で）表面での陽電子消滅の影響が現れ始めている
と考えることができる．これとは対照的に，Ne+照
射 W の S-W は焼鈍温度の上昇に伴い大きく変化
している．300℃焼鈍後には S-W は直線 D2上にプ
ロットされ，600℃焼鈍後には直線 D3上にプロットされる．900℃焼鈍後の S-W は同一の直線 D3

上にプロットされるが，その位置は未照射 W（E=20 keV）の S-W の位置に大きく近づく．これら
の S-W の変化から，照射誘起空孔が 300℃焼鈍，600℃焼鈍で凝集し，そのような空孔集合体の
数密度は 900℃焼鈍により減少するものの完全には消失しない，ということが示唆される．イオ
ン種の違いによる 2 次欠陥の発達挙動の違いは，照射によって形成されるカスケードの大きさ
の違いが影響していることが考えられる[5]．以上のように，W において Ne+照射の場合には He+

照射の場合と比べ，最終的に残存する 2次欠陥には大きな違いが現れることが示された． 
 
(2) W 完全結晶および W 中の孤立単空孔における陽電子寿命計算値はそれぞれ 101 ps および
195 ps であった[6]．これらの計算値は第一原理
計算に基づく他の研究で報告されている値（完全
結晶で 101−108 ps [7,8] ，孤立単 空 孔で
193−200 ps [7−9]）とも同等である．図 3に電子
線照射 W で観測された陽電子寿命の短寿命成分
τ1，長寿命成分τ2，および長寿命成分強度 I2の
等時焼鈍過程における変化を示す[6]．323 K に
おける長寿命成分 τ2の値は 170 ps（I2: 91%）
であり，これは孤立単空孔の陽電子寿命計算値よ
りも大幅に短い．このことから，本研究で用意し
た電子線照射 W に含まれる欠陥は孤立単空孔で
はなく，空孔-不純物複合体であると判断できる． 
W 中で考えられるいくつかの不純物元素に関

連した空孔-不純物複合体での陽電子寿命も計算
したところ，置換型不純物との複合体では陽電子
寿命の大幅な低下はみられず，観測された欠陥は
侵入型不純物との複合体であることが予想され
た．侵入型不純物元素として水素（H），炭素（C），
窒素（N），酸素（O）を考え，それらと単空孔（V）
との複合体での陽電子寿命を計算した．その結
果，V-C，V-N，V-O 複合体での陽電子寿命計算値
はそれぞれ 171 ps，170 ps，168 ps であり，ど

 
図 2. He+照射，Ne+照射 W および未照射 W の S-
W 相関．照射後焼鈍の温度を各プロットの右上
に℃単位で示している．未照射 W については陽電
子入射エネルギーを各プロットの左上に示してい
る．(S,W)=(1,1)の点は未照射 W において陽電子入
射エネルギーE=20 keV（表面の影響を受けない E）
で取得した S，W であり，すべての S，W は未照
射 W の E=20 keV での S，W で規格化してある．

図 3. 電子線照射 W で観測された陽電子寿命の短
寿命成分τ1，長寿命成分τ2，および長寿命成分強
度 I2の等時焼鈍過程における変化．2473 K で焼鈍
された未照射 W から得られた陽電子寿命（104 ps）
を破線で示す． 



れも実験で観測された陽電子寿命と近い値であった．また，V-H 複合体での陽電子寿命計算値は
184 ps までにしか短くならないものの，単空孔に 2つの H原子が結合した V-2H 複合体での陽電
子寿命計算値は 169 ps となり，実験で観測された値に近づくことも示された． 
W 中の単空孔は，室温や本実験の照射温度である 373 K では結晶中を移動できないため，電子

線照射中に空孔-不純物複合体を形成するには不純物原子のほうが空孔まで拡散してくる必要が
ある．第一原理計算に基づく過去の研究で報告されている W 中の H，C，N，O 原子の拡散係数
[10−14]から照射温度である 373 K における 1秒間での各元素の拡散距離を計算すると，それぞ
れ 12 μm，1×10−4 nm，8 nm，28 μm であった．C原子は本実験の照射温度ではほとんど移動でき
ないのに対し，少なくとも H原子や O原子は照射中に容易に移動し空孔-不純物複合体を形成し
得ると考えられる． 
 図 3でτ2は 573 K までは 171±1 ps（I2: 91±1%）で推移しているが，623 K からτ2が増大
し始め，同時に I2は減少し始める．これは電子線照射で形成された空孔-不純物複合体が 623 K
で解離し始めることを示している．熱脱離ガス分析法を用いた過去の研究では，W中の空孔に捕
獲された重水素は 600 K 付近で放出され，空孔からの重水素の解離エネルギーは 1.45−1.56 eV
であると報告されている[15,16]．一方，本研究で計算した V-H 複合体や V-2H 複合体の結合エネ
ルギーおよび過去の研究で報告されている W 中の H 原子の移動エネルギー計算値[10]から V-H
複合体や V-2H 複合体からの H 原子の解離エネルギーはどちらも 1.42 eV であると見積もられ
た．V-C，V-N，V-O 複合体からの不純物原子の解離エネルギーは 3.61−4.09 eV と見積もられた
ことから 600 K 付近での解離はないと考えられる．これらのことから本研究で用意した電子線
照射 W で観察された 170±1 ps の陽電子寿命を持つ欠陥種は V-2H 複合体であることが示唆さ
れ，等時焼鈍により欠陥複合体が解離し空孔が凝集していく様子が示された． 
 図 4 は，純度が 99.999%および 99.95%の W 試
料への電子線照射後に等時焼鈍を行った際の，陽
電子寿命スペクトルの長寿命成分τ2およびその
強度I2の変化を示している．両試料とも623 Kか
らτ2が増大し始め，同時に I2が減少し始める．
しかし623 K以降でのτ2の増大の様子は両試料
間で異なった挙動を示す．純度 99.999%試料で
は，573 K で 172 ps であった τ2 は 773 K で
383 ps にまで急激に増大する．この陽電子寿命
は 9−13 個の単空孔が凝集した空孔集合体に相当
する[7]．一方，純度 99.95%試料の場合も 623 K
からτ2の増大がみられるが，その増大ペースは
緩やかであり，1073 K で τ2が 349 ps に達した
時点でその強度 I2は約 8%にまで低下する．これ
は，試料中により高濃度に存在する不純物元素が
空孔の移動を抑制し，空孔同士の凝集を遅らせた
ことが反映されていると考えられる．言い換える
と，W中に空孔と大きな結合エネルギーを持つ不
純物元素を意図的に添加することで，照射欠陥の
成長を抑制し得ることが示唆された． 
 
(3) 最後に：本研究では電子線照射 Wにおいてτ2に対応する欠陥とは別の欠陥種の存在の示す
データや，タングステン以外の金属における照射欠陥の等時焼鈍過程での変化に関する知見な
ども得られているが，それらについては割愛した． 
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図 4. 公称純度 99.999%および 99.95%の電子線照
射 W で観測された陽電子寿命の長寿命成分τ2 お
よびその強度 I2の等時焼鈍過程における変化． 
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