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研究成果の概要（和文）：陽電子消滅分光法を用いて金属材料中の水素が捕獲されるサイトと量を非破壊で検出
する実験手法を確立するため、電子線照射した金属材料に水素チャージを行い、陽電子消滅寿命を測定した。ま
た、その結果を理論解析と比較した。水素チャージ後に空孔型欠陥が水素を捕獲して陽電子寿命値が短くなる。
タングステンではその実験値と理論値がほぼ一致したが、低放射化フェライト鋼では一致しなかった。また、い
ずれの材料でも固溶水素濃度の変化に対する陽電子寿命値の変化も理論に従った結果が得られていない。各種の
シミュレーションを高精度化できたことは本研究の成果といえるが、冒頭で書いた実験手法の確立には追試験が
必要な状況である。

研究成果の概要（英文）：In order to establish the non-destructive technique to detect the trapping 
site and quantity of hydrogen atoms in metals using positron annihilation spectroscopy, the positron
 annihilation lifetime (PAL) in hydrogen-charged electron-irradiated metals was measured. The 
results were compared with theoretical ones. The PAL of vacancy-type defects decreased after 
hydrogen charging. In tungsten, the experimental results agreed with the theoretical ones, however, 
they were not consistent in reduced activation ferritic/martensitic steels. In this study, the 
change in the PAL did not decrease with the increase in the hydrogen concentration according to 
theory. We improved the accuracy of simulation codes in this study, however, additional experiments 
and simulations are required to establish the technique mentioned above. 
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で目指している手法を確立することができれば、核融合炉実機に相当するような重照射した貴重な材料に
対して、先に非破壊でガス原子と格子欠陥の相互作用を検出し、その後他の材料試験を実施することができるよ
うになり、研究・開発の進展速度の向上に貢献できる。また、本研究は陽電子消滅分光法の測定精度に迫る研究
とみなすことができ、陽電子消滅の研究分野に対しても意義のある結果が得られたと考える。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
核融合炉構造材料の内部には、核変換により水素やヘリウムが生成する。ガス原子は格子欠陥

と相互作用して材料内部に滞留し、材料特性に大きな影響を与える。例えば、バブル（原子空孔
の集まった空洞（ボイド）内にガス原子が含まれるもの）が大量に発生し、材料が膨張（ボイド
スエリング）することなどが挙げられる。そのため、ガス原子と格子欠陥の相互作用について調
べることは耐照射性材料の開発の第一歩であり、大変重要である。 

陽電子消滅分光法では透過型電子顕微鏡でも観察不可能な原子空孔の検出が可能で、非破壊
で空孔型欠陥の大きさと量を知ることができる。物質中で陽電子は電子と対消滅するが、電子密
度が低い領域では陽電子は長生きする（寿命が長くなる）。空孔型欠陥のサイズが大きいほど、
その内部の電子密度が低くなるため、陽電子寿命値は長くなる。一方で、空孔型欠陥の内部に水
素やヘリウムが存在すると、その原子数が多くなるにしたがって、陽電子寿命値が短くなること
がシミュレーションによって示されている[1-3]。 

佐藤らは実験によって、高エネルギー粒子の照射により形成した金属中の空孔型欠陥が水素
を捕獲すると陽電子寿命値が短くなること[4-6]や、空孔型欠陥がヘリウムを含んでも短くなる
こと[7-9]を報告している。このように陽電子消滅を用いた欠陥とガス原子の相互作用を調べる
研究を行ってきたが、今までガス原子の存在が空孔型欠陥の陽電子寿命値を低下させることを
示しただけで、定量評価には成功していない。しかし、佐藤らは捕獲した水素数に対する空孔型
欠陥の陽電子寿命値の変化をシミュレーションによって得て、その値と実験値を比較すること
によって空孔型欠陥に捕獲された水素を定量的に評価できる可能性を報告している[1]。 
 
２．研究の目的 
 陽電子消滅を用いた欠陥に捕獲された水素の非破壊定量評価が実験によって可能とするため
には、以下に示す 3点の問題を解決する必要がある。 
(1) 固溶水素濃度から空孔型欠陥に捕獲される水素数は理論的に求めることができるため、その

理論値と、実験とシミュレーションの比較によって得られた値に相関があることを調べる 
(2) 固溶水素濃度によって空孔型欠陥に捕獲される水素数は変化するため、水素チャージの条件

を変えて実験して、空孔型欠陥への捕獲水素数が変化することを調べる。 
(3) 陽電子消滅で得た捕獲水素数に関する実験結果と昇温脱離ガス分析の結果を比較して、互い

に相違がないことを調べる 
本研究の目的は、上記 3点について調査し、陽電子消滅分光法を用いた空孔型欠陥に捕獲された
水素の定量的な評価が可能であることを示すことである。 
 
３．研究の方法 
 プラズマ対向材料として核融合炉に用いられるタングステンと低放射化フェライト鋼 F82H を
用いた。タングステンは（株）アライドマテリアル製の純度 99.95%であった。厚さ 0.2mm の板
材から直径 5mm のディスクをワイヤー放電加工で切り出し、10−4 Pa 以下の真空中で 1773K、1 時
間の熱処理を行った。原子空孔の導入には京都大学複合原子力科学研究所の電子線型加速器を
用いた。電子のエネルギーは 8 MeV、損傷量は 1.4 × 10−4、2.9 × 10−4、6.4 × 10−4 dpa、照
射温度は 363±10K であった。水素の導入には高圧水素チャージを用い、5.8MPa と 1MPa で水素
チャージを行った。温度と時間はそれぞれ 573K、240 時間であった。また、低放射化フェライト
鋼 F82H（IEA ヒート）は 5mm の板材からワイヤー放電加工によって、厚さ 0.5mm、直径 5mm の
ディスクを切り出した。原子空孔の導入には京都大学複合原子力科学研究所の電子線型加速器
を用いた。電子のエネルギーは 8 MeV、照射温度は 363±10K、損傷量は 1.8×10−4 dpa であっ
た。水素は電解水素チャージによって導入した。 
 まず、複数の材料で、電子線照射で導入した空孔型欠陥が水素を捕獲すると陽電子寿命値が短
くなることを示す。また、上記の(1)において示したように、理論値と比較し、理論的にも実験
が問題なく行われたことを示す。次に、水素チャージの圧力が高ければ固溶水素濃度が上がるた
め、それに伴い、空孔型欠陥が捕獲する水素数が多くなる。したがって、水素捕獲による原子空
孔の陽電子寿命値が短くなるはずである。この結果が実験で得られれば、上記の目的(2)を達成
することができる。最後に、上記の目的(3)を達成するため、昇温脱離ガス分析の結果と比較を
行った。その際、理論的な水素捕獲数を正確に得るため、昇温脱離ガス分析中に材料から放出さ
れる水素量を正確に得るためのシミュレーションを実施し、その結果と実験結果の比較も行っ
た。 
 
４．研究成果 
 電子線照射したタングステンの電子寿命値は約 175 ps であったため、原子空孔が形成したと
考えられる。5.8MPa での水素チャージ後、陽電子寿命値は約 20 ps 減少した。水素原子を含む
原子空孔の陽電子寿命値に関するシミュレーション結果と比較して、1 個の原子空孔に対して、
1または 2個（平均 1.6 個）の水素原子が捕獲されていることが分かった。水素チャージ中は熱



平衡状態が成り立っていると考えられるが、その条件下では原子空孔による水素の捕獲速度と
原子空孔からの水素の脱離速度が等しい。マトリックス中の固溶水素濃度としてジーベルツ則
にしたがった値を用い、上述の条件から計算すると、原子空孔と水素原子の結合エネルギーとし
て 1.19eV が得られた。既報の実験値（1.06 eV）[10]より少し高かったが、計算値（1.18 eV）
[11]とはよく一致した。1MPa で電子線照射したタングステンに水素チャージを行ったところ、
水素チャージの前後で、5.8MPa と同様に 21-26ps の陽電子寿命値の低下がみられた。高圧チャ
ージの圧力を変化させることで原子空孔が捕獲する水素原子数が変わり、陽電子寿命値も変化
すると予想したが、本研究では差がみられなかった。 
 F82H を電子線照射したところ、250ps の陽電子寿命値が得られた。原子空孔 5 個程度から成
る集合体（V5）が形成したと考えられる。電解水素チャージ後に陽電子寿命値が約 25ps 程度低
くなった。シミュレーション結果と比較して、一つの V5 が約 8 個の水素を捕獲していることが
分かった。空子型欠陥における水素の捕獲と脱離の速度が平衡に達していると仮定して水素の
結合エネルギーを求めたところ、F82H では実験値と理論値が一致しなかった。本研究において、
水素を捕獲する空孔型欠陥の陽電子寿命値をシミュレーションによって求めるため、簡易的な
手法[1]を用いてシミュレーションを実施してきたが、最終年度に二成分密度汎関数法を用いて
陽電子寿命シミュレーションを実施できる ABINIT を使うことができるようになり、今後の研究
においては計算精度が上がることが期待される。 
 電子線照射した低放射化フェライト鋼 F82H に電解水素チャージを行い、空孔型欠陥に捕獲さ
れた水素の昇温脱離挙動を調べたところ、100-150℃に水素放出のピークを得ることができた。
本研究において、昇温脱離ガス分析中の材料中の水素の拡散・放出挙動のシミュレーションを実
施し、そのピークが小さな空孔型欠陥（主に複空孔）による水素捕獲であることが分かった。電
子顕微鏡観察によって転位の存在も確認でき、転位が原因と考えられる昇温脱離ピークも得ら
れた。電子線照射後に電解水素チャージした F82H の昇温脱離シミュレーションにおいて得られ
た空孔型欠陥への捕獲水素数も、実験で得られたものに比べて高く、実験値と理論値の一致は現
時点では得られていない。 
 以上から、一部の材料において目的(1)が達成できた。また、目的(3)の一部も達成できた。し
かし、調査を進めたが、目的(2)を達成することができていないため、今後も追試験を行い、そ
の結果次第で、陽電子消滅を用いた空孔型欠陥に捕獲された水素数の定量的な評価の可否を判
断する。 
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