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水素イオン照射によるタングステンの損傷組織変化と水素挙動

坂本隆一＊荒木邦明＊＊

室賀健夫＊＊＊吉田直亮＊＊＊＊

概要

多量の水素照射環境下に曝される核融合炉プラズマ対向材料における照射欠陥と水素の挙動

を解明することを目的として，水素イオン照射によるタングステンの損傷組織の電子顕微鏡観

察と，昇温脱離実験による水素放出特性の比較を行った．損傷組織はイオンエネルギーに強く

依存し，弾き出し損傷が十分に起こる 4keV以上のエネルギー領域では転位ループが形成され

るのに対して弾き出し損傷が皆無である 2keV以下のエネルギー領域では損傷組織が形成さ

れない．一方，水素の吸蔵量や放出現象はイオンエネルギーにほとんど依存しない．このこと

から，照射欠陥と水素の相互作用は弱く，タングステンにおいて照射欠陥は水素吸蔵に大きな

役割は果たしていないことが明らかになった．

Key words: plasma-wall interaction, hydrogen/deuterium ion irradiation, radiation 

damage, hydrogen/deuterium trapping, deuterium desorption 

1.緒言

核融合炉プラズマ対向材料は周辺プラズマによる水素照射環境下に曝され，照射欠陥の発生のみなら

ず多量の水素が注入される．材料中に注入された水素と欠陥の相互作用は，材料損傷だけではなく水素

リサイクリング過程やトリチウムインベントリーにも影響を与え，核融合炉プラズマ対向材料開発にお

ける重要な問題の一つである．

大型プラズマ装置における現在のパルス運転では，プラズマ対向材料として炭素材料に代表される低

Z材料を用いることによってプラズマの閉じこめ特性が向上しているが1),2)，将来の定常運転を想定する

と炭素材料やベリリウム等の低Z材料は耐中性子照射特性，トリチウムインベントリー，ェロージョン等
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に問題があり，強制冷却した高融点金属が有望である．

本研究では，多量の水素照射環境下に曝される核融合炉プラズマ対向材料における欠陥と水素の挙動

を総合的に解明することを目的として，水素イオン照射によるタングステンの損傷組織の電子顕微鏡観

察 (TEM) と，昇温脱離実験 (TDS)による水素放出特性の比較を行った．

2.実験方法

2. 1．試料

核融合炉プラズマ対向材料候補材であるタングステンの高純度単結晶材（純度99.995% ; HP-Wと

表記）及び焼結材（純度99.95%:PM-W)を試料として用いた． HP-Wは9mm¢ ロッド材を， PM

-Wは0.1mmシート材を切断後ペーパー研磨し，各々， 9mm¢X 0.1mm, 10mm X 10mm X 0.1mmにし

た後に電解研磨を施して昇温脱離実験用試料とした．さらに，これらの試料を放電カッターで3mm¢X

0.1mmにした後，ツインジェット研磨法で薄膜化して透過型電子顕微鏡観察用試料とした．

2.2. 透過型電子顕微鏡による損傷組織変化のその場観察

図1に本研究で用いた水素動態観測装置の概略図を示す．水素動態観測装置は透過型電子顕微鏡

(JEM-2000 EX II)に質量分析マグネットを備えた低エネルギー水素イオン加速器を連結しており，電

子顕微鏡内の試料に対して水素イオンビームを照射できる．このため，水素イオン照射により形成され

る損傷組織の変化をその場観察することが可能である叫本装置を用いて， R.T.------1073Kの各温度で0.5

~8keVのH十を電子顕微鏡内で照射し，損傷組織変化をその場観察した．なお，典型的な照射強度は 1

Xl018/m刃sであった．室温における 8keV照射の試料では電子顕微鏡内で100Kステップ， 20minの等

時焼鈍を行い，照射欠陥の熱回復過程を観察した．

Ion Gun Beam Transport TEM 

図1 水素イオン照射装置と透過型電子顕微鏡を連結した水素動態観測装置の概略図．



水素イオン照射によるタングステンの損傷組織変化と水素挙動 175 

2. 3. 昇温脱離実験

図2に照射に用いた装置の概略図を示す．本装置は照射チャンバーを除き，図 1に示した水素動態観

測装置の低エネルギー水素イオン加速器とほど同様な性能を有している．損傷組織観察ではH十を照射

したが，昇温脱離実験では環境中の水素の影響を避けるために D2十を用いた．水素と重水素では重さ以

外の性質は同じと考えられるが，重さの違う粒子を照射すると，衝突時のエネルギー受け渡し率が違っ

てくるために原子を格子位置から弾き出す水素／重水素の最低エネルギーが異なってしまう．例えば，

タングステンに H(mass= 1)を衝突させたときのエネルギー最大受け渡し率は 2.1％であり， D(mass

=2)を衝突させたときのエネルギー最大受け渡し率は 4.2％である．このため， DはHの約 2倍のエネ

ルギーを受け渡す．しかし， D2は材料中では平均で半分のエネルギーを持った 2つの Dになるために，

結果的には弾き出し損傷を起こす最低エネルギーは H十照射でも Dり照射でもほぼ同様になると考えら

れる．

本装置を用い， R.T.____, 873Kの各温度で0.5keV及び8keVのD2十を照射強度 1X 1018 /m2 /sでlX

10町面まで照射した．照射後，試料を昇温脱離実験装置（図 3)の石英管チャンバーに移し，ターボ分

子ポンプで 5X10―5Pa以下に排気した後に赤外線加熱炉にて 1080Kまで lK/sで定速加熱し，そのとき

放出される Dz(m/e= 4)を四重極質量分析計 (QMS)を用いて測定した．なお，照射終了から加熱開

始までの標準的な時間は 2hとした．

3.実験結果と考察

3. 1. 電子顕微鏡による損傷組織観察

3. 1. 1. イオンエネルギー依存性

室温において， 0.5,.___,8keVの庄を照射した HP-Wにおける典型的な損傷組織を図 4に示す． 4keV

Gun 

Faraday Cup 

Chamber 

図2 TDS用試料への水素イオン照射に用いた照射装置の概略固．



176 

図4

0.5keV 

5.4xl O" 

R.P. 

固3

坂本 ・荒木 ・室賀・吉田

旦SampleStage & Sample 

Infrared Image Furnace 

昇温脱離実験に用いた装置の概略図．
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室温において0.5keVから8keVの各エネルギーで H+を照射したHP-W に発生する典型的な損傷

組織

以上のエネルギー領域では転位）レープが形成 ・成長している．格子位置から原子を弾き出す最低閾エネ

ルギーは 44eV4)であり ，水素照射による弾き出し損傷を弾性衝突と仮定するとタングステンを格子位置

から弾き出す水素の最低エネルギーは 2050eVと計算される．このことから，4keV以上のエネルギー領

域においては豊富に供給される格子間原子が熱活性化過程により移動合体し，転位ループが形成された

ものと考えられる．弾き出し損傷によって原子空孔も形成されるが，タングステンにおける原子空孔の

移動エネルギーは 1.8eV5)であり，室温では熱的に移動することは不可能である．このため，電子顕微鏡

では観察できないものの，試料内には多量の原子空孔が蓄積されていると考えられる．

モリブデンでは弾き出しの閾エネルギー以下の照射でも水素集合体3),6)が発生することが知られてい

るが，タングステンではわずかに弾き出し損傷が起こる 3keV付近で水素集合体らしきコントラストを

持った欠陥が生じるだけで， 2keV以下のエネルギー領域では 1X 1022 /m2まで照射しても電子顕微鏡で

観察可能な組織変化は見られなかった．
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3. 1. 2. 照射温度依存性

図5に8keV庄照射による典型的な損傷組織の温度依存性を示す．HP-Wにおいて， 773K以下の照

射では転位）レープが発生・成長し，照射温度の上昇にともないその密度は減少する傾向にある．373K以

下の照射では高密度に発生した転位）レープが成長・合体して転位網に発達するのに対して，473K以上の

照射では新しい転位ループが発生しているにもかかわらず，ある程度大きく成長した転位）レープが漸次

消滅するために転位）レープの平均的な密度やサイズは増加しないことがその場観察により明らかになっ

た（固 6)．このため，473K以上では 1X 10町吋 まで照射しても転位網を形成するには至らない．これ

らの転位）レープの面密度を照射量に対してプロットしたグラフを図 7に示す．どの照射温度でも欠陥面

密度は急激に増加した後に飽和するが，照射温度が高いほど転位］レープの発生率が低下し）レープ密度の

飽和値は低くなっている．一方，873K以上の照射では転位）レープが全く形成せず，1XlO町m2を越える

照射贔において密度は低いものの微小キャビティ ーが発生した．タングステンにおける原子空孔は

700Kを越えると動きだし， 800kでは 2X10行umps/s程度の高い移動度を持つようになる．このため，

873K以上の照射では原子空孔が十分な移動度を持っために微小キャビティーが発生したと考えられ

る．後で示す昇温脱離実験の結果，この温度領域では水素の吸蔵が全く無いことから微小キャビティー

内部には水素が存在しないと考えられる．

図5に見られるように，純度の劣る PM-Wで発生する転位）レープは HP-Wに比べてサイズが小さ

く，密度が高い．HP-Wでは 873K以上の照射において微小キャビティーのみが発生したのに対して，

PM-Wでは微小キャビティー，転位）レープ両者が混在している．また，HP-Wでは照射温度を上げると

転位Jレープの発生が遅れ，飽和密度が急激に減少するのに対して，PM-Wでは照射温度を変えてもほぽ

同じ照射量で転位）レープが発生し，飽和密度の変化が少ない．このことは，潜在的に転位）レープの核が

存在していることを示しており ，PM-Wにおける転位ループの各形成には不純物が大きく関与している

0 0 

573 K 
|1.2x1022 

。
9 •.、

図5 室温から1073Kの各温度においてSkeVH+を照射した HP-W及びPM-Wに発生する典型的な損

傷組織．
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図6 473Kで8keVH+を照射した HP-W に発生する転位）レープの挙動．
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図7 SkeVH+を照射したとき発生する転位）レープの面密度の

照射羅依存性．

と考えられる．

3. 1. 3 転位ループの熱安定性

電子顕微鏡内で 100Kステップ，20minの等時焼鈍を行い，転位）レープの熱安定性を調べた．図 8に

8keVH十を照射した HP-Wに発生する転位）レープの熱回復過程を示す．また， このとき の転位）レープ

面密度変化をプロットしたグラフを図 9に示す． HP-Wにおける転位］レープは昇温後すぐに消滅し始
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配撃ぶ喜？図8 8keV庄 照射で HP-W 及びPM-W に発生した欠陥のlOOKステ ップ，20minの等時焼鈍による回

復．
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図9 lOOKステップ，20minの等時焼鈍による欠陥面密度の変
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め，673Kまでに大部分の転位ループが消滅する．転位Jレープは縮小することなしに消滅することから，

表面に逃げていると考えられる．この現象は 473K以上での高温照射下でも顕著であった．また，転位ル

ープが複雑に絡まった転位網組織も 673Kまでにかなり回復する．一方，PM-Wにおける転位］レープも

昇温とともに消滅するが，973Kまで昇温しても残留する転位Jレープが存在する．

転位ループの挙動に対する水素の寄与を調べるために， 4MeVNi3十照射した HP-Wの等時焼鈍実験

を行った．その結果，4MeV や照射で発生する転位）レープも昇温により表面に逃げることが明らかに

なった．このことより ，転位）レープが表面に逃げやすいのはタングステン特有の性質であり ，水素の存

在には関係しないと考えられる．
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3. 2. 重水素の昇温脱離

圏10に室温において 8keV及び0.5keVのD式を lXlO町面照射した HP-Wからの重水素ガスの

放出スペクトル及び放出量を示す．両エネルギーでの吸蔵される水素量は多少異なるもの放出の温度依

存性はほとんど同じである．すなわち 380Kから放出が始まり， 510K,570Kに中心を持つ 2つの放出ピ

ークを経て， 700Kまでにほとんどの放出が終了している． 8keVでは照射量の 5.2%, 0.5keVでは照射

量の 3.4％の水素が吸蔵されており， 0.5keVでも 8keVの66％の水素が吸蔵されていることが明らか

になった．イオンエネルギーが減少すると材料表面で反射される水素が増え， 0.5keVにおける実質的な

水素注入量は 8keVの70％に減少する（図 11参照）こをを考慮すると， 8keVと0.5keVで水素の吸蔵

量はほぼ等しいといえる．電子顕微鏡観察によると損傷組織は強いエネルギー依存性を示し，特に弾き

出し損傷の起きないエネルギー領域では損傷組織変化がみられなかった．従来，水素は照射欠陥，特に

原子空孔に捕捉されると考えられており 7~10)，0.5kevでは 8keVに比べて水素吸蔵量が少ないと予想さ

れた．しかし，放出ピーク湿度，水素吸蔵量ともにほとんど差がないことから，タングステンにおける

主要な 2つの放出ピークは照射欠陥以外のトラップサイトからの脱離によるものであり，原子空孔や転
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図10 室温において8kev及び0.5keVのD2十を 1X 10町面まで

照射した HP-Wからの重水素ガス放出スペクトルと放出

量．
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図11 TRIM-3D codeによる水素イオン照射量に対する材料中

に注入される水素の割合のエネルギー依存性．
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図12 室温において0.5keVD2十を 1X 10町面まで照射した HP

-w及びPM-Wからの重水素ガス放出スペクトル．

位ループなどの照射欠陥への水素の捕捉はマイナーであるといえる．

図12に室温において 0.5keVのD2十を lXlO町吋照射した HP-W及びPM-Wからの重水素ガス

放出スペクトルを示す． PM-Wの重水素放出温度領域はHP-Wにくらべて 30K程度低くなり，総放出

量は 1.6倍になる． HP-WとPM-Wでは不純物の量だけではなく不純物の種類も異なるために定量的

なことはいえないが，定性的には純度が低くなると水素吸蔵は多くなる．このことから，不純物が水素

吸蔵に寄与していると考えられる．

図13は室温において 8keVのDゲを 1Xl0町吋照射した PM-Wの照射後保持時間を変化させたと

きの重水素ガス放出スペクトルを示す．照射後保持時間が長くなると，ピーク値は減少し，高温側ヘシ

フトする．このことは水素が室温でゆっくり移動し，表面から徐々に放出されるとともに，内部へも拡
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散することを示しており，表面や照射欠陥などある一定の深さに存在するトラップサイトからの脱離現

象として解釈することはできない．注入された重水素は主に試料全体に分布する不純物等の少なくとも

2種類のトラップサイトに捕捉され，昇温と共に捕捉の弱いものから順次脱離していくものと考えられ

る．

図14に各温度において 8keVのDげを lXlO町吋照射した HP-Wからの重水素ガス放出スペクト

ルを示す． 373K照射では室温照射に比べて，放出ヒ°ーク温度は変わらないもののピーク値は 1/4に減少

する．照射温度が473K以上になると水素の吸蔵は見られなかった．この様にタングステンは高温照射で

はほとんど水素を保持しないことが明らかになった．このことから，長時間プラズマに曝され，高温環

境下での使用が必至の定常運転時でも安定した水素リサイクリング特性を示し， トリチウムインベント
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図13 室温において8keVD2十を 1X 10町面まで照射した HP-

W からの重水素ガス放出スペクトルの照射後保持時間依

存性．

5
 [

SぶE
l
]
n
O
~
X

4
 

3
 

aiel:I 
u
o
1
i
d
J
o
s
a
a
 

2
 

: i i 473k以上では水素吸蔵無し
,........................ L......................... l.、'・・・・・・・・・・・・・・・・・・・L・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・:

;oo ---・・・・・・・・・・・・・  --l 
•i 

i•........?.•· ••冤トー ・・・ ベ....... 「

゜300 400 500 600 700 800 900 
Temperature [K] 

図14 8keV囚をlXlO町面まで照射した HP-Wからの重水

素ガス放出スペクトルの照射温度依存性．
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リーも極めて低く押さえられると予測される．

4.まとめ

水素イオン照射下における材料中の欠陥と水素の挙動を明らかにすることを目的として，タングステ

ンにおける重水素ガス放出特性を昇温脱離法により測定し，透過型電子顕微鏡による損傷組織観察結果

と比較した．得られた主な結果をまとめると以下のようなる．

(1) 水素イオン照射による損傷組織変化は強いエネルギー依存性及び温度依存性を示した．特に，弾き

出し損傷が起こらないと考えられる 2keV以下のエネルギー領域では透過型電子顕微鏡で観察でき

るような欠陥は認められなかった．

(2) 高エネルギーの水素イオン照射により転位ループが発生するが，これらは表面に抜けやすく，特に

473K以上では顕著である．このため， 473K以上の照射温度では 1X 1022/m2まで照射しても転位網を

形成するには至らない．また，転位）レープは照射後焼鈍でも表面に逃げることによって消滅し， 673K

までに大部分の転位ループが消滅する．転位ループが複雑に絡まった転位網組織も照射後焼鈍で回復

する．

(3) 一方，水素吸蔵量はエネルギーに依らず同じ温度に放出ピークがあり，同程度の水素吸蔵量がある

ことから，空孔などの照射欠陥と水素の相互作用は弱く，大部分の水素は照射欠陥以外へ吸蔵される

と考えられる．

(4) 室温で注入された水素は不純物など材料中に均ーに分布するトラップサイトに捕捉されているもの

と考えられる．

(5) 不純物は転位ループの核形成及び水素吸蔵に寄与していると考えられ，純度が下がると転位ループ

面密度が上昇し，水素吸蔵量が増加する．

(6) 照射温度が上昇すると水素吸蔵量は急激に減少し， 473K以上では水素吸蔵がなくなる．このような

ことから，タングステンは長時間プラズマに曝され，高温環境下での使用が必至の定常運転において

も安定した水素リサイクリング特性を示すと考えられる．
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