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研究成果の概要（和文）：塑性変形・急冷・結晶成長・高エネルギー粒子照射等によって、原子空孔が結晶性材料中に
過飽和に導入されると、しばしば空孔同士が会合し、ボイドなどの空孔の集合体を形成し、材料の機械的性質を著しく
劣化させてしまう。集合体形成の要因は、空孔どうしの相互作用が引力的であることにある。空孔の引力相互作用は、
これまでの材料科学の常識であった。もし空孔どうしの相互作用が反発的であれば、集合体の形成は抑制されると期待
される。そのような金属は存在しないのだろうか？ 本研究では、超高圧電子顕微鏡実験によってタングステン中の空
孔の集合過程を調べ、空孔の反発相互作用を支持する結果を得た。

研究成果の概要（英文）：Supersaturated vacancies, which are produced upon plastic deformation, quench, 
crystal growth, and energetic particle irradiation, often agglomerate and form clusters such as voids, 
and significantly degrade mechanical properties of materials. The origin of the vacancy-cluster formation 
is attractive interaction of vacancies. The idea of the attractive interaction of vacancies has been a 
common knowledge in materials science. If the interaction of vacancies is repulsive, vacancy-cluster 
formation is expected to be suppressed. Are there metals with repulsive interaction of vacancies? In the 
present study, we examined vacancy agglomeration processes in tungsten using high-voltage electron 
microscopy, and obtained results supporting the idea of repulsive interaction of vacancies.
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１．研究開始当初の背景 
塑性変形・急冷・結晶成長・高エネルギ
ー粒子照射等によって、原子空孔が結晶性
材料中に過飽和に導入されると、しばしば
空孔同士が会合し、ボイドなどの空孔の集
合体を形成する。そのような集合体は、材
料の機械的性質を著しく劣化させてしまう。
集合体形成の要因は、空孔同士の会合によ
って系のエネルギーが下がる、すなわち空
孔同士の結合エネルギーが正であることに
ある。このことは、従来の常識であった。
もし空孔の結合エネルギーが負であれば、
空孔同士は反発しあい、集合体の形成は抑
制されると期待される。そのような金属は
存在しないのだろうか？ 
一方最近、ヨーロッパで行われた第一原
理計算によって、6 族の体心立方金属であ
るクロム、モリブデン、タングステンにお
いては原子空孔同士の結合エネルギーが負
であるという従来の常識を覆す結果が得ら
れた。これは、学術的にも工学的にも極め
て重要な知見である。しかし、負の結合エ
ネルギーの実験的な検証は為されてこなか
った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、最近の第一原理計算により
空孔の負の結合エネルギーが予測されてい
る金属を対象にして、超高圧電子顕微鏡法
により、負の結合エネルギーを実験的に検
証することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
高エネルギー電子照射下では、初期損傷と
して両種点欠陥のみが制御された形で導入
され得る。したがって、点欠陥の挙動の抽出
には、超高圧電子顕微鏡を用いた高エネルギ
ー電子照射および微細組織その場観察が有
用であると期待される。本研究では、電子照
射によるはじき出しのしきい加速電圧が 
1500 kV 以上である、タングステンにおける
空孔の挙動を抽出することを目的として、こ
の材料にはじき出しを起こし得る世界唯一
の超高圧電子顕微鏡（大阪大学）を用いて、
2000 keV 電子照射下でのボイドの形成過程
のその場観察を行った。また、比較のために、
理論研究では空孔の結合エネルギーが正と
結論されているタンタルに関する実験も行
った。 
 試料には、高純度タングステンおよびタ
ンタルを用いた。タンタルについては、高真
空での電子ビーム熔融によって高純度化を
施した。これらの材料の電子顕微鏡用薄膜試
料に対し、超高圧電子顕微鏡内で電子照射を
行い、微細組織の発達過程を観測した。電子
ビーム照射強度は、両試料における単位時間
当たりの点欠陥生成量が等しくなるように、
タングステンでは 5×1023 e/m2s、タンタルで
は 3×1023 e/m2s とした。照射温度は、タン
グステンでは 1034-1223 K、タンタルでは 

981-1144 K とした。 
 
４．研究成果 
 タングステンとタンタルにおいて、融点で
規格化した照射温度で、ボイドの体積密度の
照射量変化を比較したところ、タングステン
においてはボイド形成に至る潜伏期間が顕
著に長く、また同一の点欠陥生成量における
ボイドの体積密度が顕著に低かった。このこ
とは、タングステンにおいてはボイドが顕著
に形成されにくいことを示す。 
また、タンタルにおいてはボイド体積密度
が照射温度に対して単調に減少した。この結
果は定性的には古典的なボイド核生成理論
から理解され得る結果である。これに対し、
タングステンではボイド体積密度は、照射温
度に対して一旦増加した後に減少に転じた。
タングステンにおけるこのようなボイド体
積密度の照射温度依存性における非単調性
は、空孔挙動の特異性を反映したものと考え
られる。 
このように本研究では、タングステンにお
いて空孔の負の結合エネルギーを支持する
結果が得られた。今後、理論研究とも連携し
ながら、その特異な空孔挙動の全貌を解明し
てゆく必要がある。本研究の更なる進展は、
負の空孔結合エネルギーという新たな概念
に基づいた、耐脆化抵抗の大きな構造材料の
創製に繋がる可能性がある。 
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