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高温オーステナイト系ステンレス鋼における

注入重水素イオンの吸蔵と放出
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概要

重水素イオンを照射したオーステナイト系ステンレス鋼JPCA2での照射欠陥とそ

れらの重水素補捉について透過電子顕微鏡法及び昇温脱離法を用いて研究した． 0.5

keV 5 keVの重水素イオンを 100゚Cから 500゚Cの高温で照射すると，平板状の重水素

集合体と格子間原子型転位ループが形成される．前者は高温で照射した時の主要な重水

素捕捉サイトであり，それらが熱分解することにより， 300゚Cから 700゚C以上にわたる

応い温度範囲で重水素の放出が起こる．

Key words: deuterium ion irradiation, plasma wall interaction, deuterium desorption, 

deuterium trapping, hydrongen recycling, deuterium cluster 

1. 緒 言

核融合炉第一壁材料中での重水素同位体の挙動は，核融合炉での水素のリサイクリング過程を理解す

る上でも，またプラズマに対向する材料の照射損傷を理解する上でも極めて重要な課題である．有力な

核融合炉候補材料であるオーステナイト系ステンレス鋼における水素同位体の挙動については，主とし

て，昇温脱離法 (TDS)及び核反応分析法 (NRA)を用いた研究がさかんに行われている 11-,1. しかし

ながら，これらの手法では放出水素量や，水素の空間分布についての情報は得られるものの，水素の捕

捉サイトとなるであろう照射欠陥の実態についてはほとんど情報が得られない．これに対し我々は先の

論文[41において， TDS法に加え透過電子顕微鏡法 (TEM)を併用することが重水素捕捉欠陥を調べる

上で極めて有効であることを示した．この研究によって，室温で重水素イオン照射した Ti添加オーステ

ナイト系ステンレス鋼JPCA2では材料表面層に残留する重水素の大半は，原子空孔及びある種の潜在

欠陥に捕促され180゚C以下の比較的低温で解離放出されるのに対して，転位ループ及び重水素集合体に
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捕捉された欠陥は各々220゚C近傍及び300゚C以上で放出されることが明らかとなった．

しかしながら，水素や点欠陥の離合集散過程は熱活性化過程であることから，欠陥集合体の形成や水

素の捕捉は照射温度に強く依存し，高温においては室温照射の結果からは予見できない現象が起こるこ

とが予測される．従って，本研究では核融合炉で問題となる高温での重水素イオン照射を行い，それに

よって起こる欠陥の発生と重水素の吸蔵について TDS及びTEMを用いて追求した．

2. 実験方法

Ti添加のオーステナイト系ステンレス鋼JPCA215]の板材 (10x 30 x 0.1 mm)及びTEMディスク (3

mm</>X0.1 mm)に1,050゚Cにおいて 30分間の真空焼鈍 (1X 10―4 Pa)を処した．電解研磨によって表

面層を除去した後，図 lに示した小型イオンガンを装備した超高真空チャンバーに挿入し， 100゚Cから

500゚Cの高温において， 0.5keVから 5keVの重水素イオンを照射した．照射装置及び照射条件につい

てはすでに前論文［4}に詳しく報告している．なお，この加速器によって発生するイオンはほとんどガス

イオン (D2)であると考えられる．

Slit~ 
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図1 昇温脱離実験用試料ステージを組み込んだ超高真空重水素イオン照射

装置の概略図．

照射後， TEMディスクの損傷組織を 200kV透過電子顕微鏡 (JEM-2000FX)を用いて詳細に観察し

た．一部の試料については，電子顕微鏡内で 100゚C毎 30分間の等時焼鈍を行い，損傷組織の回復のその

場観察を行った．一方，照射により発生した欠陥の同定及び照射下での安定性を調べることを目的とし

て，九朴1大学超高圧電子顕微鏡室の lMV超高圧電子顕微鏡を用い 300゚Cでの電子照射を行った．この

温度では，格子間原子は高い移動度を持つのに対し原子空孔はさほど動けないことが既にわかっている

(6,7] 

一方，平板状試料は，照射後真空中に放置し一旦室温まで冷却した後，直接通電により定速加熱し

(4゚C/s)，その際放出される重水素分子を四重極質量分析器で測定した．
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3. 実験結果と考察

3. 1 電子顕微鏡観察

図2は，種々の温度で 5keVの重水素イオンを照射した試料に見られる典型的な損傷組織の明視野像

及び暗視野像 (DF)である．すべての写真において反射ベクトル gはく111〉で，ビームの入射方向はほ

ぽ<110〉に平行である．照射温度の上昇に伴い欠陥のサイズ，密度は徐々に減少するが， 500℃になると

急激な変化が見られる．従って以下では 400゚C以下と 500℃の損傷組織について節を分けて述べる．

図2 5 keV重水素イオン照射 (1X 10円ons/mりによ って発生した損傷組

織の照射温度依存性．図中 (DF) は暗視野像を示す．

3.1.1 400゚C以下の損傷組織

図2の写真には明視野像において黒ないしは白の明瞭なコントラストを示す比較的大きな欠陥(>5 

nm)と暗視野像においてのみはっきりと観察できる極めて微小な欠陥の 2種類の欠陥が存在する．ここ

では便宜上前者を大型欠陥，後者を微小欠陥と呼ぶことにする．

大型欠陥の顕微鏡像は動力学的回折条件 (s= 0) に近いところでは極めて高いコントラストを示す

が，Sの増加に伴い急激にコントラストを失う．一方，白ないし黒の像は Sやgの符号を変えることに

より反転する．また，この欠陥はしばしば積層欠陥や板状析出物に見られるようなフリンジコントラス

トを伴うが，転位ループに特有な環状の歪コントラストは観察されなかった．

一方，ステレオ観察の結果，これらの欠陥は室温照射(4]で観察されたと同様平板状であり，特に図2

中の 100゚C暗視野像に見られる様な針状の像を持つ欠陥は，その面が観察方向にほぽ平行な {111}面上

に乗っていることが明らかとなった．丸い像を持つ大型欠陥は試料面にほぽ平行に成長しているが面の

特定は困難であった．
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図3 100℃において 0.5keVの重水素イオンを 3x 1021 ions／面照射した

ときに発生した損傷組織．

この様な大型欠陥は図 3に示すごとく 0.5keVの重水素イオン照射によっても形成される． 0.5keV

の重水素イオンの最大はじき出しエネルギーは約 12eVであり，はじき出し損傷を起こすには不十分で

あることから，これらの欠陥は照射により導入される点欠陥（空孔，格子間原子）の集まった物ではな

いことがわかる．

図4 400゚Cにおける 5keV重水素イオン照射 (1x 1020 ions/mりで発生し

た欠陥の 300゚Cにおける HVEM電子線照射下の挙動．

重水素イオン照射によって発生した大型欠陥の同定と照射安定性を調べることを目的として，イオン

照射した試料をさらに超高圧電子顕微鏡によって電子線照射した．図 4はその一例で， 400℃において 5

keVのイオンを照射した試料を 300゚Cで電子線照射した際の連続写真である．重水素イオン照射によっ

て発生した大型欠陥のほとんどが，電子線照射によって縮小すると同時に，多量の格子間原子型転位ルー

プが発生 ・成長する．この結果は，イオ ン照射によって形成された大型欠陥は，格子間原子の集合体で

はないこと，さらにそれらははじき出し損傷のみでは分解されることを示している．

電子顕微鏡内で 100゚C毎 30分間の等時焼鈍を行い，欠陥の熱的安定性を調べた．図 5はその一例で

200℃において 5keVイオンを 1x 1020 ions／面照射した試料の回復を示すものである． 300゚C以下では
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図5 200゚Cにおける 5keV重水素イオン照射 (1x 1020 ions/mりで発生し

た欠陥の等時焼鈍 (100゚C毎30分）による回復．

損傷組織に全く変化が見られないが， 400℃を越えると一部の欠陥が縮小し始める．この変化は良く知ら

れている転位の回復温度よりはるかに低い温度で起こっており，大型欠陥は転位ループではないことを

示唆している．しかしながら， 25゚C照射で形成される同類の欠陥(4]と比べ回復温度が約 100゚C高温側に

ずれていることは興味深い．

以上に述べた電子顕微鏡像の特徴及び熱安定性，照射安定性に関する実験結果から，大型欠陥は転位

ループではないが，マトリ ックス格子のわずかな変位を伴う平板状欠陥であると結論される．

一方，図2の200゚C照射の暗視的像に見られる様な微小欠陥(<1 nm)は運動力学的回折条件（s)>

0)においてもコントラストの高い暗視野像を示し，積層欠陥を伴う欠陥であることを示唆している．ま

た，この欠陥は 500゚Cまで加熱してもほとんど変化しないことから，格子間原子が集合したフランク型

の転位）レープではないかと考えられる．

3.1.2 500゚Cでの損傷組織

500゚Cで形成された大きな欠陥は 400゚C以下とは異なり図2にも見られる様に，典型的な転位ループ

像を示している．種々の反射ベクトルを用いた電顕観察から，図2中に記した様に相子間原子型の完全

転位ループ (P)および積層欠陥フリンジを伴うフランク型転位ループ（F)が形成されることがわかっ

た．図6に示すごとく，これらの欠陥は超高圧電子顕微鏡照射により成長する．このことからも，この

欠陥が格子間原子の集合体であることがわかる． 500゚Cでは格子間原子，原子空孔とも高い移動度を持っ

ており (6,7]]この様な大きな欠陥が発生・成長することが十分期待できる．なお， 500゚C照射では 4oo・c以

下で主力であった板状の集合体はもはや観察されなかった．
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図 7 種々の温度で重水素イオン照射された (5keV,3X1021ions/mり JPCA2からの熱放出スペクトル．
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3.2 重水素ガスの熱放出スペクトル

図7は種々の温度で5keVの水素イオンを 3x 1021 ions／面照射した試料からの重水素ガスの熱放出

スペクトルを示したものである． 25゚C照射においては，熱放出は 400℃以下でほぽ完了し，図中矢印で

示した様にスペクトルはステージ Iから Vまでの 5つのステージに分解して考えることができる [4].

これに対し照射温度が上昇すると，放出温度領域は高温側ヘシフトする．すなわち 100゚C照射の場合，

原子空孔からの解離放出と考えられるステージ Iはほとんど現れない．反面300゚C近傍の放出ピークが

増大し， 25゚C照射では少なかった 400゚C以上での放出が顕著となり 700゚Cでもなお放出が継続する．

200°C照射の場合，当然ながら放出は 200°C以上で起こり，捕促重水素の大半は 300゚Cから 700゚Cの

間で放出される．この間の放出童は室温照射での総放出量にほぼ匹敵し，高温照射での吸蔵量が予想外

に大きいことを示している．

照射温度が300℃を越えると放出量は温度と共に少なくなり，捕捉される重水素量が減少することを

示している．
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図 8 種々のエネルギーの重水素イオ ンで3X1021ions/m2照射された

JPCA2からの熱放出スペクトル．

図8は100℃照射試料からの熱放出スペクトルのイオンエネルギー依存性を示したものである．イオ

ンエネルギーの減少に伴い損傷率が低下し， 0.5keVイオンでは欠陥の生成はほとんど起こらないにも

かかわらず，重水素の熱放出量はむしろ増加する．この結果は，ステージIIょり高温側のステージに対

応する重水素捕捉サイトははじき出し損傷とは関係のないものであることを示している．
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300゚C以上の高温側での重水素ガスの脱離挙動は，前節で述べた大型欠陥の挙動とよく対応している．

すなわち，25℃照射の場合，大型欠陥の消滅と重水素の熱放出は共にほぽ500°Cで完了するのに対して，

100℃及び2oo・c照射の場合には，重水素の熱放出はより高温まで継続し， 500℃における欠陥集合体の

残存率も高い．この対応関係は，電顕で観察された大型欠陥は重水素が集合したものであることを示唆

している．我々は同様な集合体が水素イオン照射した MoやW,Feにも形成されることを電子顕微鏡観

察から見出しており (8.91，板状集合体は金属における水素の一般的な集合形態の 1つであると言える．

HVEM電子線照射実験が示す様に，この水素集合体は照射損傷によって縮小する．このことは，電子

との衝突により集合体中の水素のはじき出し損傷が起こり崩壊することを示している．従って，水素集

合体は水素の供給がはじき出し損傷による水素の解離損失を上回る時にのみ発生成長することになる．

この条件はイオンエネルギーが低いほど満たされ，低エネルギーイオンの衝突が主体となる核融合炉第

一壁ではこの水素集合体の形成が水素の挙動を律速する重要な現象となることが予測される．

4. ま と め

(1) keVエネルギー領域の重水素イオンをオーステナイト系ステンレス鋼JPCA2に照射し，その際

発生する格子欠陥とそれらの重水素捕捉に果たす役割について研究した．

(2)照射温度の上昇に伴い，原子空孔や格子間原子型転位ループ，先存欠陥に捕捉される重水素は逐

次減少し，それに代わって板状の重水素集合体が主要な捕捉サイトとなる．

(3) この集合体は 300℃以上で熱的に分解し始めるが，照射温度が高いほど安定である．

(4) 500゚C照射ではこの集合体はもはや形成されず，格子間原子型転位ループが大きく成長する．
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