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九州大学応用力学研究所所報第68号平成元年

グラファイト中の欠陥の陽電子消滅測定

蔵元英一↑竹中 稔"

長谷川雅幸't't't

概 要

各種グラファイトについて陽電子消滅寿命測定を行い構造との関連を調べた．又一部

r-r角相関測定や照射効果についても調べた．その結果高配向性グラファイト

(HOPG)が最も寿命が短かく (~220psec), 等方性黒鉛 (~360psec), ガラス状黒

鉛 (~400psec)の順に長くなっていることがわかった．又炭素繊維そのものは約375

psec程度であった. HOPGのC軸に平行方向に測定した r-r角相関曲線には 0~土3

mrad付近にピークが存在しているが，電子線照射により次第に消滅していくことがわ

かった．照射で HOPG中に導入された原子空孔中に陽電子がトラップされ寿命が伸び

ることが観察された．

Key words: Graphites, HOPG, Isotropic graphite, Glassy carbon, Positron annihilation 

lifetime measurement, r-r angular correlation curve, Electron irradiation, 

Vacancy 

1. 序

279 

近年，核融合炉プラズマ対向材料としてグラファイトが脚光を浴びている．原子番号が低く （いわゆ

る低z材）高温における諸特性がすぐれていることがその理由である叫しかしプラズマ粒子である水素

がグラファイトに吸着され又脱着されるためプラズマ閉じ込めに悪影響を及ぼすことは重大な問題であ

る．この現象を理解するためには水素のトラップサイトになる試料中の微視的構造についての情報を得

る必要がある．本稿では各種グラファイトについて陽電子消滅測定を行った結果について述べる．陽電

子は物質中の空孔タイプの欠陥の検出効率が高いことはこれまでの長い研究で実証されてきている．こ

こでは主として寿命測定を行うが y-y角相関測定も一部行う．又電子線照射で欠陥を導入しそれについ

ての測定も一部行う．
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図1 HOPG型グラファイトの 1つPGCCLの陽電子消滅角相関曲線(Pzll
c—軸）
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2. 実験

各種グラファイト試片（大きさ約lOmmxlOmmxlmmり 2枚ずつ用意し陽電子線源をはさんで寿

命測定を行った．線源は薄いマイラー (3.6μm)に22NaC!をはさんだものを用いた．約lOμCiである．

ORTECシステムで組んだ FAST-SLOWCOINCIDENCE回路で分解能は約235psecである．一つの

寿命スペクトルの全カウント数は~l.3Xl06程度である．デンマークのRis¢ 國立研究所の Eldrup等2)

によって開発された 'Resolution'プログラムを用いて二成分解析された.r-r角相関測定は東北大金研

大洗施設にて ·•cu 陽電子線源 (~1.5Ci)を用いて行われた．又電子線照射は日本原子力研究所高崎研

究所二号加速器 (2.5MeV,77K, lXlO'"e/cmりにて行われた．

3. 結果およぴ考察

図1に高配向性グラファイト (highlyoriented pyrolytic graphite ; HOPG)の1つである PGCCL

のC軸に平行に測定した r-r角相関曲線を示す. 0が士3mrad付近にピークが見られることが特徴で

ある．これはグラファイトの底面を形成している原子面問の結合にあずかっている 7[電子からの寄与と

考えられる．すなわち底面に垂直方向への運動董成分が多いために 0=0からずれたところに r-r角相
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図2 電子線照射 (KURRI-LINAC28MeV,77K, 6Xl01'e/crnりされた

PGCCLの陽電子消滅角相関曲線 (P,11c—軸）

関のピークが存在すると考えられる．この PGCCLに電子線照射(28MeV, 77 K, 6 X 10'" e/cmりを行っ

てもう一度角相関測定を行った結果を図2に示す．非照射材に比べて二つのピークがあまり顕著でなく

なっている．これは電子線照射で導入された原子空孔に陽電子の一部がトラップされそこで消滅するた

めである．すなわち原子空孔サイトには 7[電子が存在しないと考えられるからである．

図3にHOPG型グラファイトについての陽電子消滅寿命スペクトルを示す.PGCCLも同種のグラ

ファイトである (HOPG・・・ユニオン・カーバイト社， PGCCL・・・ル・カーボン社）. 2.5MeV電子線照射

は原研高崎研2号加速器（ダイナミトロン）にて 77Kで1x 1018 e/cm'まで行われた．又28MeV電子

線照射は京大原子炉ライナックにて 77Kで6x 10'" e/cm2まで行われた．図4に各種等方性黒鉛の陽電

子消滅寿命スペクトルを示す (1S0880,IGllO・・・東洋炭素， ETPlO・・・イビデン， HCB18S・・・日立化成）．

図3に比べて傾斜が緩く，すなわち寿命が長くなっていることがわかる．図5に各種ガラス状カーボン

の陽電子消滅寿命スペクトルを示す (GC-30・・・東海カーボン， SGシリーズ・・・昭和電工）．図4よりもさ

らに寿命が長くなっていることがわかる．図6に炭素繊維の陽電子消滅寿命スペクトルを示す．炭素繊

維はピッチ系で線径約lOμmであり多数本束にして測定した．

表 1に寿命解析の結果を示す．平均寿命石のみを示している.HOPG型グラファイトが最も短かい寿

命を示し 210-225psec程度である．電子線照射により導入された原子空孔に陽電子がトラップされると
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図3 HOPG型グラファイトの陽電子消滅寿命スペクトル
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図4 各種等方性黒鉛の陽電子消減寿命スペクトル

寿命が長くなることがわかる．下斗米等”によると HOPG中の原子空孔サイトにおける陽電子の寿命は

245psec程度になっている．マトリックスの寿命と近いために 'Resolution'プログラムで二成分に分れ

ない．照射量を上げてsaturationの状態に持っていけば原子空孔における寿命がわかる筈であるが今後

の課題である．等方性黒鉛は~360psec程度の寿命を示しているがこれは粒界における陽電子寿命と考

えられる．かなり隙間があるために長くなっていると考えられる．すなわち二次元乱層構造を含むため
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各種ガラス状黒鉛の陽電子消滅寿命スペクトル
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図6 炭素繊維の陽電子消滅寿命スペクトル

1 --CF(Nol) 

2 --CF(No2) 

3 --CF(No3) 

層間の隙間が存在しそこにおける寿命と考えられる．ガラス状カーポンではさらに寿命が長くなり GC

-30では434.3psecに達している．表面における寿命は bulk中の約2倍であるという理論的計算もあ

るので4)ガラス状カーボンの場合には内部表面での陽電子の消滅寿命と考えられる．炭素繊維の場合は

マトリックスは易黒鉛化性炭素であるのでおそらく図4の等方性黒鉛と同程度か少し短か目の寿命を示

す筈である．従って得られた値は bulkと表面の平均値と考えられる．二成分分離を試みているがまだ

library
ノート注釈
library : None

library
ノート注釈
library : MigrationNone

library
ノート注釈
library : Unmarked

library
ノート注釈
library : None

library
ノート注釈
library : MigrationNone

library
ノート注釈
library : Unmarked



284 蔵元・竹中・長谷川

表1 各種グラファイトの陽電子消滅寿命
Graphite Positron Annihilation Lifetime 

rm (psec) 

HOPG (unirr) 210.5 
HOPG (2.5 MeV e irr) 218.9 
PGCCL (unirr) 225.9 
PGCCL (28 MeV e irr) 233.3 
IS0880 359.3 
IGllO 364.5 
ETPlO 367.4 

HCB18S 359.1 

GC-30 434.3 

SG2 387.8 

SG2G 408.9 

SG3 390.8 
CF (NOl) 382.1 
CF (N02) 375.1 
CF (N03) 361.1 
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菌7 ガラス状黒鉛GC-30の陽電子消滅寿命スペクトル

成功していない．

グラファイトの表面ではポジトロニウムが形成されているという報告もあるので叫内部表面が多い
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と考えられるガラス状カーボンで r-r角相関測定を行った．その結果を図 7に示すがポジトロニウム

(Psl形成を示す narrowcomponentは現われなかった．すなわちれを形成するほど大きな隙間では

ないと考えられる．

今後，さらに照射実験を続ける予定である．又ガスの吸収の影響について調べていく予定である．
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