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第一章 Introduction 

1.1 核融合炉とは 

1.1.1 エネルギー問題 

我々の日常生活や社会活動を維持・発展していくためには，エネルギーの存在は欠かせ
ない．しかしながら，日本は，このエネルギー自給率がかなり低く，2018 年の日本の一次
エネルギー自給率は 12％ほどとなっており，世界的に見ても一次エネルギー自給率は 34位
と低水準となっている[1,2]．この大きな原因として挙げられるのは，国内のエネルギー資源
が非常に乏しいためである．そこで，日本は，エネルギー資源のほとんどを海外の輸入に
大きく依存している．しかし，このような海外輸入におけるエネルギー源の依存は，海外
情勢などに影響を受け，安定的にエネルギー源を確保できない問題が考えられる．さらに
近年では，地球温暖化対策に注目が集まっており，「脱炭素社会」を目指すことが世界的に
求められている．そこで必要なのが，これまでの化石燃料を燃焼し，温室効果ガスを排出
する火力発電にとって代わる，エネルギー源が無尽蔵にあり，クリーンなエネルギー開発
が求められる． 

 火力発電以外のエネルギー源として，エネルギー源が無尽蔵である太陽光発電，風力発
電，水力発電などが上げられる．しかし，これらのエネルギーは自然条件に大きく左右さ
れ，エネルギー密度が低く，電力需要に応じた供給を行うことが非常に難しい．一方で，
別のエネルギー源として，原子力発電がある．原子力発電は非常に発電効率が良く，例え
ば，100 万 kW の電力を一年間作り出すことを考えたときに，原子力発電で必要な燃料は，
わずか 21トンに対して，石油を使った火力発電では 155万トンと大きく違う．しかし原子
力発電に関しては近年の福島第一原子力発電所の事故で見られたように高レベル放射性物
質の漏洩があることから，安全性の問題が上げられる． 

このような中，次世代のエネルギー源としてブレイクスルーが期待されているのが核融
合炉発電である．核融合炉発電では，重水素（D）と三重水素（T）の DT 反応をから生じ
るエネルギーを取り出すことを目的としている．核融合炉発電のメリットは三つ上げられ
る． 

1 燃料資源はほぼ無限に存在し，大規模発電である． 

2 脱炭素エネルギーである． 

3 核反応の暴走がなく，高レベル放射性廃棄物は存在しない． 

DT 反応で必要な資源である重水素及び，三重水素を作り出すリチウムは海水中に豊富にあ
り，これらを取り出す技術も既に存在している．これは，海に囲まれている日本において
輸入に頼る必要がなくなるため大きなメリットとなる．発電効率に関して，DT 反応を使っ
た核融合炉発電所で 100万 kW の電力を作り出すのに，1 日で約 200g の D があれば十分で
あり，石油と比べて非常に効率が良く，実現すれば将来のエネルギー資源は永久的に解決
するものと期待されている．また，エネルギーの発生は DT 反応によって生成された高エネ
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ルギーの粒子であるため，温室効果ガスは発生しない．安全面に関しても，核融合反応の
原理的に見ても燃料や電源を切れば，自然に停止する性質から原子力発電の核分裂反応の
ような暴走はない．放射性廃棄物に関しては，三重水素が放射性物質であるため取り扱い
に注意が必要であるが，核分裂炉で出るような高レベル放射性廃棄物は核融合炉では存在
しない．このように非常に高効率かつ安定的でクリーンな発電が行われ，火力発電や原子
力発電の役割を代替することが出来ると考えられている． 

 

1.1.2 核融合反応 

 核融合反応で代表的なものとして D-T 反応がある． 

𝐷𝐷 + 𝑇𝑇 → 𝐻𝐻𝐻𝐻 
4 (3.52 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) + 𝑛𝑛(14.06 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) 

そのほかにも，利用可能な核融合反応として重水素同士による D-D 反応や D-3He 反応など
が上げられる． 

𝐷𝐷 + 𝐷𝐷 → 𝐻𝐻𝐻𝐻 
3 (0.82 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) + 𝑛𝑛(2.45 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) 

              → 𝑇𝑇(1.01 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) + 𝑝𝑝(3.03 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) 

𝐷𝐷 + 𝐻𝐻𝐻𝐻 
3  → 𝐻𝐻𝐻𝐻 

4 (3.67 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) + 𝑛𝑛(14.67 𝑀𝑀𝐻𝐻𝑀𝑀) 

核融合反応を起こすには，原子間のクーロン力に打ち勝つほどのエネルギーを与える必要
がある．そのため，原子をプラズマ状態に保持して，プラズマ温度を数億度以上の状態で
互いに衝突させる必要がある．図 1-1に代表的な核融合反応におけるエネルギーと反応断面
積の関係を示した[3]．DD 反応は，資源として無限に存在する重水素を使用して反応が起こ
せるが，そのためには，プラズマ温度が 6 億度ほどあげる必要がある．これに対して DT 反
応では，図 1-1 で示すように他の核融合反応と比べて高い反応率であり，プラズマ温度は 1

億度まで上げればよい．そのため，核融合反応の中で最も実現性の高いことから現在は DT

反応を利用した国際熱核融合実験炉（ITER：International Thermonuclear Experimental Reactor ）
が建設中である． 

核融合炉が成り立つうえで必要な条件として「ローソン条件」がある．核融合炉では発
電を目的としているため，プラズマからの核融合出力とプラズマを加熱するための加熱入
力といったエネルギーの収支を気にする必要がある．核融合出力とプラズマ加熱入力の比
をエネルギー増倍率 Q（核融合炉出力/加熱入力）としたときに，Q＝1 となる時を臨界プラ
ズマ条件，Q＝無限大の時を自己点火プラズマ条件と呼ぶ．プラズマ中で核融合反応を維持
するためには，「プラズマ温度」，「燃料密度」，「閉じ込め時間」の三つの要素が密接に関わ
っており．それぞれに達成する条件がある．この条件をローソン条件という．ローソン条
件は次式で表される[4]． 

 

𝑛𝑛𝑛𝑛 = 3𝑇𝑇
𝜂𝜂

1−𝜂𝜂
𝑄𝑄𝑇𝑇
4
〈𝜎𝜎𝜎𝜎〉−𝛼𝛼𝑇𝑇1/2

   (1-1) 

ここで n,τはそれぞれプラズマ密度，閉じ込め時間を示し．また T，η，𝑄𝑄𝑇𝑇，αはそれ
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ぞれイオン温度，発電効率，核融合反応生成物のエネルギー，制動軸射係数を表す． 

現在の核融合研究において，JT-60 といったトカマク型の実験炉では臨界プラズマ条件を
すでに達している．将来の国際熱核融合実験炉では自己点火条件 Q=5-10 を目指す．そのプ
ラズマを維持するための目標パラメータを具体的な数値で以下にまとめた． 

 プラズマ温度：プラズマ温度が 10 keV（一億度）以上であること 

 燃料密度：1020 /m3であること 

 閉じ込め時間：閉じ込め時間が 1 秒以上であること 

 

1.1.3 核融合炉のロードマップ 

現在，商業用の核融合炉の実用化を目指すために，我が国では図 1-2 で示す核融合炉を実
現化の戦略が上げられている．主に 4 段階に分けられており，各段階での核融合炉を達成
するための目標が異なる．いかにそれぞれの段階における目標をまとめた． 

1. 模擬燃料による臨界プラズマ条件および ITER 実現に向けての基礎的知見の獲得 

この段階では模擬燃料による臨界プラズマ条件（出力エネルギー＞入力エネルギー）
の達成を目指す段階である．これはすでに，JT60/SA にて，核融合炉で達成するべき臨
界プラズマ条件の達成がなされている． 

後述で説明する ITER の実現に向けた研究支援が LHD，QUEST，JET また欧米の
PISCESといったプラズマ発生実験装置で行われている．また核融合炉の運転に重要な
プラズマ対向材料といった核融合炉材の研究やプラズマシミュレーション研究などが
各大学・研究所で行われている． 

2. 実燃料による核融合実験 

ITER は，平和目的のための核融合エネルギーが科学技術的に成立することを実証し
ようとする日本・欧州・アメリカ・ロシア・中国・韓国・インドの協力のもと進めら
れている国際プロジェクトである．ITER では実際に DT 反応を起こし，50万 kWの核
融合エネルギーを出力することを目指している．この段階では核融合炉反応の実現可
能性を科学的・技術的実証を調査することに重きを置いているため，発電実証はしな
い． 

3. 核融合発電の実証 

 原型炉 DEMO（DEMOnstration power station）は，核融合発電の実証を目的としてい
る．この DEMO は各国で設計・建設が進められる予定にある．各国において DEMO の
設計や達成すべき目標は挙げられているが，以下に各国で共通する DEMO の目標を示
す． 

 数十万キロワットの安定した発電を行うこと 

 実用化に向けた運転・保安技術の開発をすること 

 トリチウム燃料を自給自足する技術を開発すること 

DEMO 内にはプランケットが設置されそこで熱エネルギーの取り出しと燃料である



7 
 

トリチウム増殖が行われる．ブランケット内にはトリチウムを増殖させる機能を持つ
トリチウム増殖材とトリチウムの生成に必要な中性子の量を増やしトリチウム生成効
率を向上するための中性子増倍材がある．この中で中性子増倍材には，ベリリウム金
属間化合物（ベリライド）が使用される予定である．ベリライドの特徴は，ベリリウ
ムと比較して，トリチウム保持量が低いこと[5]，高温下における化学安定性が高いこ
とから，良好な材料特性を持つこと[6,7]である．  

 

4. 核融合炉の市場導入 

この段階は，DEMO によって発電実証を確認し，その後に商用発電炉としての核融
合炉を建設し大規模発電を実施し，社会へ電力を供給することを目標としている． 

 

DEMO や実用炉を実現するためには，第二段階の ITER の実燃料による運転結果が特に重
要となる．各国で建設される DEMO は，その国の将来の商用核融合炉の原型となるため，
その国に合わせた設計方針が慎重に検討されている．例えば，日本の JAPAN DEMO[8]では，
定常・安定に数百 MW の発電が出来，可能な限りコンパクトな炉にすることで経済性の良
い炉を目指している．欧州の EURO DEMO[9]ではパルス式での発電を目指すと共に，DEMO

炉の運転におけるリスクに慎重に対処することに注目している．そして中国の CFETR[10]

では，急速に成長する中国経済では，電力不足が懸念されているため DEMO の段階から発
電炉としての利用を取り組むことを考えている．一方でどの国でも共通する DEMO の設計
方針は，ITER の方針・運転結果に強く反映している．特に，原型炉の運転制御においては，
計算機によるシミュレーションのアシストが不可欠であるため，ITER で信頼できる運転結
果からプラズマ予測制御用計算コードや ITER の構成を整えておく必要がある．つまり，将
来の核融合炉発電が実現するためには， ITER で実燃料による核融合実験を成功させ，定
常・安定な核融合炉運転データを集める必要がある． 

 

1.2 プラズマ対向壁 

1.2.1 核融合炉の構造 

図 1-3にトカマク型核融合炉とその構成装置の概要図[11]を示す．ITER は核融合反応を起
こる条件を作り出し維持するためにドーナツ型形状をしたトカマク型の設計となっている．
ITER では，炉心プラズマを作るための真空容器である構造材料，核融合反応から生じる高
エネルギー粒子や高い熱負荷から保護する役割をもつ第一壁，炉内に生じたヘリウムイオ
ンやその他不純物イオンを排気する役割をもつダイバータ，炉心プラズマを磁場で閉じ込
めるための超電導コイル（ポロイダル磁場コイル，トロイダル磁場コイルなど），プラズマ
の加熱や燃料粒子の注入を行い，核融合反応を起こす加熱装置（中性粒子入射装置，高周
波加熱装置）が備わっている．また，ITER 環境下で熱エネルギーの取り出しとトリチウム
の増殖実験を行うためにテストブランケットモジュールがある．これらの装置は，核融合
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反応の起点・維持をし，安全・安定な炉運転を行うのに極めて重要な役割を持つ．しかし，
核融合炉運転を想定した際に，これらの装置は極限環境下に置かれてしまうため，材料特
性の変化が生じる．特に第一壁やダイバータといったプラズマ対向材料は，プラズマと直
接面するため安全・安定な運転を行うための高い性能や極限環境下における材料特性変化
の把握が求められる．  

 

1.2.2 プラズマ・壁相互作用 

図 1-4に核融合炉内における第一壁とダイバータの概要図を示す． 

この対向壁に対して，核融合反応によって生成された高エネルギー粒子やプラズマの燃
料粒子などが照射された場合，プラズマ対向材料には照射欠陥（空孔，自己格子間原子）
や燃料粒子やヘリウムなどのガス保持が生じる．これによりボイドおよびバブル形成によ
る材料膨張，機械的特性劣化，放射性物質であるトリチウム保持などの危険性が生じる [12]．
一方で，照射を受けた材料表面からは，照射によって弾き飛ばされた対向壁の原子や保持
された燃料粒子が炉心プラズマやプラズマ対向材料へ輸送される．これにより，プラズマ
への不純物混入によって生じる放射損失によるプラズマの冷却およびプラズマ対向材料に
堆積層が形成される．これらは，プラズマの不安定化に繋がりプラズマの閉じ込めを直接
的に劣化させる原因となる．このようにプラズマ対向材料は直接プラズマと面するためプ
ラズマからくる粒子負荷や熱負荷を受けプラズマと壁との間で相互作用が生じる．このこ
とをプラズマ・壁相互作用と呼ぶ．  

 

1.2.3 プラズマ対向材料の候補 

これまでに ITER のプラズマ対向材料の候補材として，ベリリウム，タングステンがあげ
られる． 

ベリリウムは低い原子番号の金属材料であるため，プラズマとの相性が良く，炭素材と比
較しても，トリチウム保持量やスパッタ特性が優れていることから ITER での使用が考えら
れている．その一方で，ベリリウムの粉塵は人体に有害であり，その取り扱上の制約から
ベリリウムの研究例は他のプラズマ対向材料と比べて著しく少ない． 

タングステンは，高い熱負荷・粒子負荷を受けるダイバータでの使用が予定されている．
タングステンはプラズマ混入するとプラズマのエネルギーを散逸してしまうが，高い融点
温度と高いスパッタリング特性をもち，水素ガスやヘリウムガスについても他の候補材と
比べて低いガス保持量であるため，ITER 内で最も過酷な負荷を受けるダイバータで使用さ
れる．将来の DEMO 炉や商業炉においては，発電出力を高めるために， ITER よりも過酷
な環境下になる．そのため，DEMO 炉では，タングステンは第一壁材料でも使用される予
定となっている． 

 

ITER での核融合反応実験の成否は，次の核融合炉開発へとつながる第一ステップであり，
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核融合炉発電の実現に極めて重要である．その中でも，プラズマ対向材料に生じるプラズ
マ・壁相互作用の調査は，炉運転の安全・安定面から必要とされている．プラズマと直接
面する面積が大きく，タングステンと比べて研究数が不足している第一壁材料としてのベ
リリウムは，プラズマ・壁相互作用の研究結果が求められている． 

 

1.2.4 ITER を実現するための各照射実験 

 ITER を実現する上で重要な課題はプラズマ・壁相互作用の理解である．そのなかでも「運
転下におけるプラズマ壁相互作用によって与えられるプラズマ対向材料の影響」と「プラ
ズマ対向材料の材料特性と微細組織の関係」を調査することが求められている．ここでは，
プラズマ対向材料であるベリリウムに着目し，先行研究で明らかとなったプラズマ・壁相
互作用について紹介する． 

 

1.2.4.1 プラズマ照射  

ITER 内のプラズマ暴露を模擬は，EU にある JET（Joint European Torus）と米国にある
PISCES-B（Plasma Interaction with Surface Components Experimental Station B）で行われてい
る．JET は，重水素とトリチウムを含んだトカマク型のプラズマ実験可能な装置であり，第
一壁とダイバータを備えていることから，ITER 内の環境を模擬した実験が可能である．一
方，PISCES-B は直線型のプラズマ実験装置であり，直線型で唯一プラズマ内にベリリウム
を混合することが可能な装置である．また直線型は低いプラズマ温度で照射可能なため，
単色のエネルギーでプラズマ曝露可能である．PISCES-B では，実験条件を制御することが
出来るため，プラズマ対向材料の系統的な実験が可能である． 

JET のプラズマ曝露研究では，第一壁を炭素材とした JET-C と第一壁をベリリウムとダイ
バータをタングステンとした JET-ILW（ITER Like Wall）で混合プラズマ（重水素とトリチ
ウム）または単独重水素のプラズマ暴露を模擬し，プラズマ対向材料のスパッタ現象（損
耗と堆積）とガスリサイクリング特性などが調べられてきた．これまでの研究から JET-ILW

は，JET-C と比べて注入された重水素の保持量が 16 倍異なり，明らかに保持量が低いこと
が明らかとなった[13–16]．また第一壁とプラズマとの間で起きるスパッタによって出来る
ダイバータの堆積層においても，ベリリウムは炭素材と比べて 1/5倍ほどの低い損耗率を示
した．参考文献[17]ではベリリウムの堆積層は，約 2 µmに対して炭素材では化学スパッタ
によって，損耗が促進されるために約 200 µm 以上積層することが明らかとなっている．ま
たこのようにスパッタリングによって形成された堆積層は，水素を保持するサイトとなる
ことも確認されている[18]．このようにベリリウムは，炭素材と比べてプラズマ・壁相互作
用において非常に優れた特性を持ち，実際の燃料粒子制御においても優れていることが明
らかとなった．またこれまでの JET のガス燃料制御の実験データを解析し，WallDYN 

code[19]が作られた．WallDYN code は，すでに JET のガス燃料制御や不純物の輸送パター
ンを良く再現している． 
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PISCES-B では，重水素プラズマ照射にヘリウムやベリリウム混合したプラズマ照射をす
ることで，ヘリウムの影響やベリリウム堆積層との関わりについて調査が行われてきた．
次にその研究結果の一部を紹介する．PISCES-B でプラズマ照射を行ったベリリウムは，試
料表面にコーン状の組織が形成される[20]．これはプラズマ曝露をうけたベリリウム表面の
損耗と堆積によって形成されたものと考えられている．このスパッタコーン形成により試
料表面が黒くなり，光反射測定が困難になるなど，将来の核融合炉の壁状態判断するため
のその場診断測定に影響が出ることが分かっている．また別の PISCES の実験では，ベリリ
ウムと重水素を混合させたプラズマ照射したベリリウムにおいて，ベリリウム水素化物の
形成が確認されている．ベリリウム水素化物は，トリチウムにおいても形成が起きること
から，トリチウム保持量増加による安全性の問題が懸念されている．ベリリウム水素化物
の分解温度や形成条件が調査された所，ベリリウム水素化物の分解温度は 540 K で，これま
でに行われた重水素プラズマに曝したベリリウムから放出されるベリリウムの温度帯と一
致した[21]．  

一方で PISCES のヘリウムと重水素を混合させたプラズマ照射実験では，ベリリウムの水
素保持量が減少することが明らかとなった．混合プラズマ照射でのヘリウムの含有量を
He/D＝0-0.1 で変化させて 300 K でプラズマ照射した実験では，He の割合が 1%より大きい
場合に水素保持量が減少した．ヘリウムによる重水素保持量減少は，混合プラズマ照射し
たタングステンにおいても確認されている[22]．ヘリウムと重水素の混合照射を受けたタン
グステンの断面を透過型電子顕微鏡で観察したところ，微細なバブルを多数確認されたこ
とから，バブルが連結しチャネリングが形成されたために重水素が表面まで移動し放出さ
れ，重水素保持量が減少したものと考えられている． 

 

1.4.2.2中性子照射・イオン照射 
 中性子照射やイオン照射は，高エネルギー粒子を照射し，材料内部で多量の欠陥導入と
なるカスケード損傷を起こすため，材料内部の欠陥による微細組織発展やそれに伴う材料
特性変化を調査するのに適した実験手法である．特にイオン照射では小型の装置も存在す
ることから，電子顕微鏡やその他分析装置と組み合わせた照射下における材料分析が可能
である． 

 これまでにプラズマ対向材料は，中性子照射[23–25]やイオン照射[22,26]が行われており，
その時のガス保持特性を微細組織の観点から評価されてきた．これまでの研究から微細組
織であるボイドと水素・ヘリウムとの相関は極めて強いことが分かっている．ボイドは水
素やヘリウムのトラップサイトとして働くため，材料のガス保持量増加へとつながる[23–

25,27,28] ．一方，ヘリウムや水素は，微細組織の安定化を促進し，バブル等の数密度増加
や微細組織の成長に対して効果があることが確認されている[29,30]．このように安定したバ
ブルの形成や成長は，材料の機械的特性やガス保持特性に影響を及ぼす．例えば 1 MeV の
中性子照射を受けたベリリウムは，焼鈍後には約 30％の体積膨張が生じた．さらにその材
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料断面を光学写真で確認したところ，材料表面には多数の空隙の存在が確認された[31]．別
の実験では，2 keV の重水素イオン照射を受けたベリリウム表面において，水膨れのような
組織であるブリスタの存在が確認されている．ブリスタは試料面に出来るレンズ型のバブ
ルである．このブリスタが出来たベリリウム試料を昇温し，ガス放出速度測定すると約 460 

K 付近で急激な重水素ガスの放出があり，これはブリスタの破裂によるものと考えられてい
る[32]． 

 核融合炉の材料研究では，材料からの急なガスの放出や材料のスウェリングは核融合炉
では問題とされているため，その問題の主な原因であるボイドおよびバブルについて調査
されている． 多くの実験でガス保持特性とボイドとの間に相関性があることが示されてき
た一方で，プラズマ対向材料の研究は，照射後・昇温後の事後観察がほとんどである． 

 

1.2.5 背景と研究目的 

 ITER の第一壁材料であるベリリウムの研究において，不足しているのが実時間での微細
組織発達とその材料特性の相関性への調査である．これまでにあげたようにベリリウムに
対するプラズマ・壁相互作用については，プラズマ照射，中性子照射，イオン照射するこ
とで調べられてきた．プラズマ照射下における堆積層の形成や損耗について良く調べられ
ており，今後はプラズマ対向壁の温度制御や照射損傷の低減についての研究が発展してい
くことでさらに ITER の実現可能性の向上が期待される．その一方で，先行研究の多くは，
照射後試料の分析報告がされているが，炉内部の運転下における材料の照射損傷進行具合
についての知見は不透明な部分があるのが現状である．実際の核融合炉の運転を想定した
時に，炉内部のプラズマ対向壁は時々刻々とプラズマ・壁相互作用を起こし，その際にも
材料特性は微細組織と共に変化し，それが炉の運転に影響を与える．また ITER や DEMO

ではプラズマと壁材料やその他機器の状態を確認するため，計測装置などが取り付けられ
るが，実際の運転では主に炉内シミュレーションに従って運転が行われる．炉内シミュレ
ーションの精度向上のためには，プラズマ・壁相互作用を受けた材料には，どのような変
化が起きているのか，時間経過と共にどのように微細組織が発達し，それに伴う材料特性
変化を正確に把握する必要がある．ITER では，運転時の第一壁材料の温度は約 400 K であ
ると想定されているが，プラズマ対向壁が局所的な温度上昇などによって，急激なガス放
出等が想定される．これは核融合炉の安全・安定な運転に悪影響を及ぼすため，昇温下に
おけるガス放出挙動を把握する必要がある． 

 本研究では，その場透過型電子顕微鏡観察法を用いて，照射下及び昇温下における微細
組織変化を観察し，ベリリウムのガス吸蔵特性と微細組織の相関性について調査した． ま
た，ベリリウムよりもスウェリング率が低く，水素発生量が少ない等の良好な材料特性を
もつベリライドに着目し，ベリライドの第一壁材料としての適用可能性を本研究で検討し
た．ベリライドに対してカルフォニア大学サンディエゴ校にある PISCESを用いたプラズマ
曝露実験を行い，試料の最表面状態やその水素ガス保持特性の把握をすることとした． 
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1.3 本論文の構成 

本論文は，6 章から構成されている． 

第 1 章では，本研究の学術的背景と研究目的を述べた． 

第 2 章では，本研究で使用した実験方法や解析方法について説明した． 

第 3 章では，イオン照射したベリリウムの昇温下におけるガス保持特性および微細組織
の相関性を調査した結果をまとめた．重水素およびヘリウムをそれぞれ単独照射したベリ
リウム試料を，昇温脱離分光法とその場観察 TEMにより評価した結果，高温域で重水素と
ヘリウムの脱離挙動には明確な違いがあることを明らかにした．昇温にともない重水素バ
ブルは比較的低温で収縮し，消滅するのに対し，ヘリウムバブルは，より高温までバブル
が残存し，バブルの移動にともなう合体成長や瞬間的に消滅する様子が観察された．この
ことから，重水素は容易にバブルから解離するのに対して，ヘリウムは高温まで解離する
ことなく，バブルが試料表面まで移動することで放出されることが明らかとなった．この
ガス保持特性の違いは，ガス種の安定性の違いにあると考え，ガス放出スペクトルから見
かけの脱離の活性化エネルギーを評価したところ，ヘリウムガスの方が高い値を示し，ベ
リリウム内部ではヘリウムの方が安定であることが分かった． 

 第 4 章では，ベリリウムにおけるヘリウムバブルの内圧が，昇温下のバブル成長挙動に
与える影響についてまとめた．走査型透過電子顕微鏡にエネルギー損失分光装置が搭載さ
れた STEM-EELS を用い，バブル内部の圧力を見積もることに成功し，バブルの内圧と形状
との関係性を評価した．さらに内圧が異なるヘリウムバブルに着目し，昇温下におけるバ
ブル成長を観察したところ，高圧のバブルの方が，低圧のバブルよりもバブルサイズが増
加し，バブルの数密度が減少することが明らかとなった．ベリリウムにおいて，973 ～1073 

K にかけて，ヘリウムバブルの拡散が見られた．圧力の異なるヘリウムバブルの拡散につい
て調べたところ，高圧のバブルの方が高い拡散係数を示すことが明らかとなった． 

第 5 章では，ベリリウムよりも水素保持特性，高温下における化学安定性が優れている
ベリライド試料がプラズマ対向材料としての適用可能性を検討するために直線型高密度プ
ラズマ発生装置 PISCES-B を用いて，単独重水素プラズマ暴露および重水素とヘリウムの混合
プラズマ暴露実験を行った．また比較対象としてベリリウムに対しても同様の実験を行った．
昇温脱離分光装置と SEM，TEM そして XPS を用いて分析を行ったところ，高密度プラズマに
曝したベリライド試料表面においては，金属 Be で見られる特異なコーン状組織の形成が軽減
されることが明らかになった．また，重水素プラズマに曝したベリライド試料は，金属 Be と
比較し高い重水素保持量を示したが，プラズマ中へのヘリウムの混合により，その保持量が
1/3 以下に抑制されることが分かった．結果として，ベリライドは，重水素とヘリウムの混合
高密度プラズマに曝される環境下においても，低い水素保持量を示した． 

第 6 章では，本研究の成果を総括するとともに，今後の研究課題，展望について述べた． 
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図 1- 1核融合の反応断面積[3] 

 

 

画像引用元：https://www.fusion.qst.go.jp/rokkasyo/project/reactor-sp.html（閲覧日 2021/12/15） 

図 1- 2 核融合炉発電実現へのロードマップ 

 

https://www.fusion.qst.go.jp/rokkasyo/project/reactor-sp.html
https://www.fusion.qst.go.jp/rokkasyo/project/reactor-sp.html
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図 1- 3トカマク型核融合炉と構成装置の概要図[8] 
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図 1- 4 核融合炉内の第一壁とダイバータ 
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第 2 章 Materials & Methods 

この章では，本研究で使用した試料の加工方法や実験装置について紹介する．実験条件
や得られた結果の解析方法については．第 3章，第 4 章の研究結果にて紹介する． 

 

2.1 試料作成 

本研究では，量子科学技術研究機構（QST）および株式会社化研より提供されたバルク型
の Be（t = 約 1 mm，φ=約 10 mm）とディスク型の Be (t = 約 0.1 mm, φ = 約 20 mm)を使
用した．これらの Be は Be 粉末からプラズマ焼結法によって作成した棒状のベリリウムか
ら放電加工機を使ってバルク型，ディスク型に加工している． 

透過型電子顕微鏡用の薄膜試料には，ディスク型の Be 試料を用いた．薄膜加工の前処理
は，ディスク型の Be 試料から 3 mmφの半月状に打ち抜き，10-5 Pa 程度の真空下において
900 ℃の焼鈍を 2h行った．その後の化学研磨では，表面の洗浄を行い，一方で薄膜用の試
料については，厚さ t <0.08 mm になるように研磨をおこなった．化学研磨液は，リン酸が
10 ml と硫酸が 1.1 ml の割合で作成した．薄膜加工はイオンスライサー（JEOL EM-09100IS）
を行い，アセトン，エタノールの順に洗浄，乾燥後薄膜試料とした．イオンスライサーで
の加工条件は，6 keV-Ar+で薄膜加工を行った後，ダメージ層を取り除くための研磨を 2 

keV-Ar+で行った．図 2-1に薄膜試料加工の概略図を示す．バルク Be 試料に関しては，QST

で熱処理，鏡面加工を行った． 

 

2.2 イオン照射装置 

イオン銃は気体分子をイオン化し，それを真空中の電場で加速させ試料に照射する装置
である．分子をイオン化するには熱電子（金属などを加熱した際に表面から熱励起される
電子）を気体分子に衝突させる方法が一般的である．電子はフィラメントから発生し，気
体分子を衝撃してイオンを作る．イオン化された気体分子は正に帯電され，加速電圧を受
けて試料へ照射される． 

図 2-2に今回使用したマグネットセパレータ付イオン照射装置の写真と概略図を示す．イ
オン源で発生した重水素イオンには D＋，D2＋，D3+などが存在する．必要なイオンだけを取
り出すためには，マグネットセパレータで発生させた磁場の中にこれらのイオンを通す．
これによって，イオンそれぞれの質量・電荷量の違いから，異なる円軌道を描くことを利
用して特定のイオンを取り出すことが可能となる．本研究では重水素イオン D2+を選択しイ
オン照射を行った． 

 

2.3 昇温脱離分光装置 

 昇温脱離分光装置は，真空中で試料を一定の速度で昇温を行い，それに伴う試料からの
ガス放出をガス分析装置で計測することで，ガス放出速度を温度の関係で調べることが出
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来る． 

図 2-3 に昇温脱離分光装置とその概略図を示す．本研究で使用した昇温脱離分光装置は，
真空装置，加熱装置，四重極質量分析装置と標準リークによって構成されている．加熱装
置は，アドバンス理工株式会社の赤外線コールドイメージ炉の VHT シリーズを使用してい
る．この加熱炉では楕円反射面を利用して赤外線を集めて加熱する．本装置では，PID 制御
により昇温速度 0.2-5 K/s で R.T.~1200 ℃までの加熱が可能となっている．四重極質量分析
装置は mks 社の Microvision2 を使用した．この装置では，四重極ロッドに電圧を印可し形
成された電場内にイオンが入射すると，その電場内でイオンは上下，左右方向に振動しな
がら進む．この印可している電圧を変化させると特定のイオンの質量数(m)とイオンの電荷
量(z)の比（m/z）をもつイオンだけを電流にて検出することが可能である．この装置を使う
ことによって質量数が極めて近い重水素イオンとヘリウムイオンを高分解能に測定できる．
標準リークは，ガス溜まり中のガスがキャタビラリーを通って一定流量で流出する装置で
ある．図 2-4に標準リークの概略図を示す．この標準リークから放出され一定流量のガスを
QMS で測定した電流値を校正データとして使用することで，試料から放出された同種のガ
スを定量的に評価することが可能となる． 

 

2.4 その場観察透過型電子顕微鏡（In-situ TEM） 

透過型電子顕微鏡は電子線を用いることで材料内部の構造を原子レベルで直接観察する
ことが可能な装置である． 

透過型電子顕微鏡による像のコントラストの形成機構として，大きく二つに分けて回折
コントラスト法と位相コントラスト法がある．回折コントラスト法では，電子線が試料内
部を透過する過程で散乱された電子が対物絞りで止められ，その散乱量に応じた像コント
ラストによって観察する方法である．透過した電子線による結像は明視野像，ブラッグの
法則に従い回折した一つの電子線によって結像された像は暗視野像という．一方で，位相
コントラストは，透過波と回折波の干渉によって現れ，その像強度は回折振幅に比例する．
これにより，構造像や格子像を形成することで材料内部の微細組織の情報を得る．本研究
では，微細組織が激しく移動しても広い視野で観察することが適している回折コントラス
ト法の明視野像にてベリリウム試料内部の微細組織を観察した 

バブルの観察は，像の focus をわずかに外して，不足焦点（under focus）と超過焦点（over 

focus）でのコントラストの変化によって見分けることが可能である．電子線の干渉で位相
コントラストを持つバブルは just focus では像は一様に明るくなりコントラストがはっきり
と現れないが，焦点をわずかにずらすと Fresnel網がバブルの輪郭に沿って現れる[1]．under 

focus では像の輪郭は一様に明るくなり，over focusでは白黒が反転し，輪郭は一様に暗くな
る．  

 

2.5 電子エネルギー損失スペクトル装置付き高分解能走査型透過電子顕微鏡(Scanning 
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Transmission Electron Microscope with Electron Energy Loss Spectroscopy :STEM-EELS) 

STEM-EELS は STEM による高角円環暗視野法（High Angle Annular Dark-Field :HAADF）
と電子エネルギー損失分光法を組み合わせることで，材料中にある組織の元素種類や状態
を原子分解能レベルで分析することが出来る装置である． 

図 2-5 に STEM-EELS の模式図[2]を示す．STEM では，TEM の平行度が高い電子線を透
過させるのと異なり，電子線を収束レンズによって原子一個分程度に絞り，試料上に走査
させる．この時，入射電子線は試料原子内のクーロン相互作用により散乱される．HAADF

像は，高角度側に散乱された電子を円環検出器で検出し，各試料位置における検出強度を
像として結像する．そのためHAADF像では非干渉性の原子直視像が得られる．このHAADF

像では原子番号が大きい組織や試料の厚みがある所は白いコントラストで現れ，原子番号
が低い組織や試料の厚さが薄いところでは，反対に黒いコントラストで現れるため，元素
分析を行う上で極めて有効な観察方法といえる．現在の HAADF像の空間分解能は，球面収
差補正レンズが開発・実用化[3]され，現在ではボーア半径以下の空間分解能まで達成され
ている[4]． 

EELSは，試料中を透過する電子は試料内の電子とのクーロン相互作用によって，電子励
起を伴う非弾性散乱がおき，相互作用する元素によって入射電子の損失するエネルギーは
特定の値となるため，透過した電子線を分光器によって分光することで，物質の組成や電
子状態を分析する手法である．EELSでは，0～2 keV 程度のエネルギー範囲で測定を行うこ
とから，分光器で測定する電子線は小角散乱で良いため，高角散乱した電子線で HAADF

像を取る STEM と組み合わせることで，HAADF像と EELS スペクトルを同時に習得するこ
とが出来る．これにより画素点ごとに HAADF像と EELSスペクトルを習得し三次元データ
キューブ作成をする手法スペクトラムイメージング（SI：spectrum imaging）を使うことで，
各エネルギーチャンネルの空間マップを作ることで元素マップを作成することが出来る． 
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図 2- 1 Beの薄膜加工の概略図 

 

 

図 2- 2 イオン照射装置（左図）とその概略図（右図） 

 

 

 

図 2- 3 昇温脱離分光装置（左図）とその概略図（右図） 
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図 2- 4 標準リークの概略図 

 

 

図 2- 5 STEM-EELSの模式図[2] 
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第 3 章 プラズマ対向材料としてのベリリウムにおけるガス保持特性と 

微細組織挙動の調査 

 

3.1 はじめに 

プラズマ対向材料は，プラズマからの粒子や熱負荷の過酷な環境にさらされ，材料内部
には照射損傷が起きる．このような損傷過程を通して材料中には，燃料粒子である水素同
位体やヘリウムが保持される．これは核融合炉において安全・安定な運転に影響を及ぼす
重大な問題として認識されており，特に放射性物質であるトリチウムの保持量は，ITER の
真空容器内においては 700 g までの制限が設けられている[1]．そこで，プラズマ対向材料の
ガス保持特性を把握するため，これまでに研究が盛んに行われてきた． 

 プラズマ対向材料であるタングステンにおいて，水素およびヘリウムのガス保持特性と
微細組織挙動の関係について調査されている．バブル及びブリスタの形成が見られたタン
グステンにおいては，水素やヘリウムの保持量が増加していることが確認されており，そ
の微細組織内にガスが含まれていることが報告されている[2,3]．このことからもバブル挙動
とガス保持特性については強い相関性があることが分かる． 

一方，ITER の第一壁材料として選ばれているベリリウムに関して，先行研究から，ベリ
リウムはタングステンよりも水素ガスの保持量が高い[1]ことが報告されている．また核融
合炉において第一壁はプラズマと面する面積が最も大きいことからも，ベリリウムのガス
保持挙動を理解することは核融合炉を実現する上で極めて重要である． 

これまでにベリリウムに関しては JETやPISCESによるプラズマ照射実験にて炉内環境下
での燃料粒子密度制御や堆積層やスパッタコーンなどの最表面組織の研究がなされてきた．
もう一方で，中性子照射やイオン照射では，ガス保持特性をはじめとする材料特性と微細
組織の相関性が調査され，特に照射後のベリリウム試料内部に形成するバブルは主要なガ
ス保持サイトとして確認されている[4–6]．ベリリウムについて着実に調査されている一方
で，核融合炉内を想定した際にプラズマ・壁相互作用によって時々刻々と材料特性や微細
組織は変化し続けているが，その成長過程については不明な点が多い．また，プラズマ対
向材料の急激な温度上昇などによって材料内部からのガス放出によって燃料粒子制御や安
全面に影響を及ぼすことが問題視されているため，昇温下における材料の振る舞いを把握
する必要がある．プラズマ対向材料において，核融合炉内の環境を想定した照射下および
昇温下における材料特性変化や微細組織成長の実時間観測のデータが必要となる．このデ
ータは，将来の核融合炉を運転する上で運転方針となる炉内の材料寿命予測シミュレーシ
ョンに活用されることが期待できる． 

そこで本章では，ITER で第一壁として扱われるベリリウムに対して，重水素イオンとヘ
リウムイオンの照射を行い，その後，昇温脱離分光装置を用いて，ガス放出スペクトルか
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らそれぞれのガス保持特性を調査した．また，薄膜ベリリウム試料に対しても，同様な照
射・昇温の実験を行い，それぞれの環境下における微細組織挙動をその場 TEM 観察した．
このガス放出スペクトルとその場 TEM 観察を比較対応させることで，実時間下におけるベ
リリウムのガス保持特性と微細組織の関係性について調査した．また，ベリリウムにおけ
る重水素とヘリウムの安定性について見かけの脱離の活性化エネルギーとバブルの振る舞
いから考察した． 
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3.2 実験方法 

ベリリウム試料は，第 2章で述べたバルク試料と薄膜試料を使用した． 

初めに，ガス保持特性を調査した実験条件を紹介する． 

3.2.1 イオン照射 

図 3-1 に加熱装置付きマグネットセパレーター付きイオン照射装置とその概略図を示す．
この装置では，高真空下でのイオン照射に加えて，高温下での照射が可能で R.T.～600℃ま
での照射が可能となっている．照射エネルギーは 1-5 keV，照射流束は~1018 ions/m2/s,照射可
能なガス種は H2～Arまでとなっている．今回実験で行った照射条件を以下に示す． 

＜照射条件＞ 

圧力 : 10-5~-6 Pa 

照射エネルギー :3keV-D2＋，3keV-He+ 

照射流量 :1x1021~1022 ions/m2 

照射温度 :R.T. 

 

3.2.2 昇温脱離分光装置 

照射後のベリリウム試料を図 2-3 で示した昇温脱離分光装置によってガス保持特性を評
価した．圧力は 10-5～-6 Pa にし，昇温範囲 :R.T.～1173 K で，昇温速度は 1 K/s でガス放出ス
ペクトルの計測を行った．ガス放出スペクトルは，標準リークによって校正し，ガス放出
量を定量的に評価した．また，それぞれの重水素ガスとヘリウムガスの放出ピークにおけ
る見かけの脱離の活性化エネルギーを算出するために，昇温速度を 0.2, 1, 2, 5 K/s と変化さ
せそれに伴うガス放出ピーク温度変化を測定した． 

 見かけの脱離の活性エネルギーの算出については以下の通りである．試料表面にある一
種類の物質が均一に保持されている系を考える．吸着している物質の表面濃度をσとする
と，ガスの脱離速度 N(t)は表面被覆率の単位時間あたりの脱離量と考える．つまり表面被覆
率を時間に対して微分したものと考える．これは，Polanyi-Wigner 式として次の（3-1）とし
て示される[7] 

𝑁𝑁(𝑡𝑡) =  𝑑𝑑𝑑𝑑 𝑑𝑑𝑡𝑡⁄ =  𝑣𝑣𝑛𝑛𝑑𝑑𝑛𝑛exp (−𝐸𝐸 𝑘𝑘𝑇𝑇⁄ ) (3-1) 
𝑣𝑣 は頻度因子で温度と表面濃度の寄与が含まれる．𝐸𝐸は脱離の活性化エネルギー，𝑛𝑛は反応次
数，𝑘𝑘 はボルツマン定数，T は絶対温度である． 

 

TDSの脱離活性化エネルギーは Redheadの方法により求めた[7]．Redheadの方法によれば，
等速昇温(T=T0+βT)とすれば放出速度最大時の温度 Tpと昇温速度βの関係は dNi(t)/dt=0 か
ら求まる． 

 

𝐸𝐸
𝑅𝑅𝑇𝑇𝑝𝑝2

= 𝑣𝑣1
𝛽𝛽
𝐻𝐻𝑒𝑒𝑝𝑝 �− 𝐸𝐸

𝑘𝑘𝑇𝑇𝑝𝑝
�  𝑛𝑛 = 1 (3-2) 



27 
 

𝐸𝐸
𝑅𝑅𝑇𝑇𝑝𝑝2

= 2𝜎𝜎0𝑣𝑣2
𝛽𝛽

𝐻𝐻𝑒𝑒𝑝𝑝 �− 𝐸𝐸
𝑘𝑘𝑇𝑇𝑝𝑝
�  𝑛𝑛 = 2 (3-3) 

 

これらの式の対数をとり変形すると， 

ln �Tp
2

β
� = E

k
∙ 1
Tp

+ ln � E
kν1
�  𝑛𝑛 = 1 (3-4) 

ln �Tp
2

β
� = E

k
∙ 1
Tp

+ ln � E
kν2σ0

�  𝑛𝑛 = 2 (3-5) 

となる． 

よって，昇温速度βを変化させ ln(Tp2/β)に対して 1/Tpをアレニウスプロットすることで見
かけの脱離の活性化エネルギーを求めることが出来る．本研究では照射量増加に伴って，
放出ピークの高さが大きくなり，ピーク温度がほとんど変化しなかったことから，𝑛𝑛 = 1と
仮定し，（3-4）で評価した 

 

3.2.3 イオン銃直結型その場観察 TEM 

照射下・昇温下におけるベリリウム試料内部の微細組織挙動を観察するために，島根大
学にあるイオン銃直結型その場観察 TEM を扱った．図３-2 にイオン銃直結型その場観察
TEMを示す．この装置の特長として，イオン照射装置と QMSが TEＭへ直結して装備され
ていることである．また，EMSIS社の CCD カメラ（VELETA G3）とサンプルホルダーとし
て GATAN 社の二軸加熱ホルダ―（GATAN－652）を所有していることから，照射下・昇温
下における微細組織観察が可能となっている．表 3－1 にこれら装置の性能を示しておく．
薄膜ベリリウム試料への照射条件は，上記で記述したバルク材のベリリウム試料で行った
条件と合わせている．照射後試料の昇温については，R.T.～1173K まで 100K ずつ段階的に
昇温させた．昇温は手動により操作した．微細組織の観察は回折コントラストの明視野法
で観察し，バブルは焦点を under focusから over focus へ変更してコントラストが白から黒へ
と変化することを確かめた． 

 昇温過程中のバブルの成長を評価するために，昇温過程中の TEM観察で得られた像内に
写るバブル面積とそのバブルの数密度を ImageJ[8,9]にて測定した．図 3-3 に測定した TEM

画像と面積測定を行ったバブルを示す．元の TEM写真の一部を切り取り，その切り取った
写真内にあるバブルを測定した．黄色の枠で囲まれたものが測定したバブルである．測定
したバブルの面積 S を真円と仮定し, バブルの半径 r を次の式で見積もった． 

𝑟𝑟 = �𝑆𝑆 4𝜋𝜋⁄  (3-6) 
バブルの密度𝜌𝜌𝑏𝑏は，TEM 画像内にあるバブルの数𝑁𝑁𝑏𝑏と TEM画像の面積𝑆𝑆𝑡𝑡で次のように評価
した． 

𝜌𝜌𝑏𝑏 = 𝑁𝑁𝑏𝑏 𝑆𝑆𝑡𝑡⁄  (3-7) 
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3.2.4 STEM-EELS 

 バブルとガス保持特性に相関性があることが報告されているが，実際にバブル内部に水
素ガスやヘリウムガスが確認された例は少ない．これは，水素ガスやヘリウムガスが軽元
素であり，従来よく使われてきた EDS などの測定装置では測定が困難のためであった．本
研究では，バブル内に照射に対応したガスが含まれているか確認するために，京都大学化
学研究所にある球面収差補正レンズおよびモノクロメーター（ダブルウィーンフィルター）
搭載の STEM-EELS（JEM ARM-200F）でバブル内部のガス分析を行った．図 3-４に京都大
学化学研究所にある STEM-EELSを示す．このモノクロメーターを搭載させた STEM-EELS

を用いることで高エネルギー分解能の EELSスペクトルを測定することが可能となり，これ
まで計測が困難であった水素やヘリウムを測定できる． 

 本研究では，ベリリウム試料を STEM-EELS にてバブル内の元素分析を行った．ベリリウ
ム試料は，3 keV-D2+，3 keV-He+の照射を室温で行い，その後バブルを成長させるために
R.T.～700 K まで昇温を行った． 
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3.3 実験結果 

3.3.1 ベリリウムの重水素ガス放出スペクトルと重水素バブル変化 

 図 3-５に，室温で重水素照射（3keV-D2+，1x1021 D/m2）したベリリウムからの重水素ガ
ス放出スペクトルに昇温過程中の重水素バブルの TEM写真を対応させたものを示す．重水
素ガス放出スペクトルから，600 K と 800 K 付近で重水素ガス放出ピークが見られる．重水
素ガス放出量は，R.T.～700 Kでは 0.3x1020 D/m2，700 K~1173 Kでは 0.7x1020 D/m2であった．
一方，微細組織観察では照射後に昇温を行い 700 K 付近ではバブルのサイズが～100 nm ほ
どに成長し，773 K～873 K にかけてバブルが消滅することを確認した． 

 

3.3.2 ベリリウムのヘリウムガス放出スペクトルとヘリウムバブル変化 

 図 3-6 に，室温でヘリウム照射（3keV-He,1x1021 He/m2）したベリリウムからのヘリウム
ガス放出スペクトルに昇温過程中のヘリウムバブルの TEM 写真を対応させたものを示す．
ヘリウムガス放出スペクトルから，800 K と 1000 K 付近でヘリウムガス放出ピークが見ら
れた．He ガスの放出量は，R.T.~873K では 0.9x1020 He/m2，873 K～1173 K では 0.7x1020 He/m2

であった.一方で微細組織観察では，照射後に昇温を行い，673K～ではバブルは成長してい
ることを確認することが出来た．その後の 973 K～1073 K ではヘリウムバブルの消滅，そし
て，一部のヘリウムバブルは，1073 K 以上においても残存していることを確認した． 

 

3.3.3 昇温下における重水素バブル及びヘリウムバブルのサイズ・バブル密度の定量評価 

 図 3-7 は，図 3-5，3-6 の TEM 画像から重水素バブルおよびヘリウムバブルの（a）バブ
ル密度，(b) 平均バブルサイズの変化を温度の関数としてプロットした結果である．重水素
バブルは昇温下において，温度が上昇するにつれて，バブル密度が減少する一方で，平均
バブルサイズは増加していくことが示された．ヘリウムバブルは，673 K までは重水素バブ
ルと同様な成長過程が見られたが，673～973K にかけては，バブル密度とバブルサイズは，
維持された．その後 973K～1073K ではバブル密度が減少すること 

が示された． 

 

3.3.4 STEM-EELS によるバブル内部の元素分析 

 STEM-EELSを用いて，重水素バブルおよびヘリウムバブル内の元素分析を試みた．図 3-8

は，重水素照射後のベリリウム内部の (a) HAADF像と重水素バブル及びベリリウム母相か
ら得られた（b）EELS スペクトルを示す．図 3-8(a)でバブルは黒いコントラストで示される．
図 3-8(b)のスペクトルの比較から，約 13 eV 付近でピークを持つことがわかる．続いて，図
3-9 は，ヘリウム照射後のベリリウム内部の（a）HAADF 像とヘリウムバブル及びベリリウ
ム母相から得られた（b）EELS スペクトルを示す．これらのスペクトルを比較すると，バ
ブルからのスペクトルにおいて 22 eV 付近でピークを持つことがわかる．13 eV と 22 eV 付
近のピークはそれぞれ水素の k殻，ヘリウムの k殻に起因するピークと報告されている[10]．
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これらの結果からそれぞれのバブルは照射に対応したガスを含むことが示された． 

 

3.3.5 バブル内部に含まれるガス量の見積もり 

STEM-EELS の結果から，バブル内部に照射に対応したガスが含まれていることが明らか
になった．そこで，バブルの形状からバブル内部のガス量を見積もることを試みた． 

初めに，金属材料中のバブルは平衡状態にあり，バブル内部にあるガスは理想気体とし
て扱う．バブルの表面張力とバブル内部の圧力は釣り合っている場合，バブルの圧力は次
の式で表せる． 

𝑝𝑝 = 2𝛾𝛾 𝑟𝑟⁄  (3-8) 

𝑝𝑝はバブルの圧力，𝛾𝛾はバブルと母相の表面張力，𝑟𝑟はバブル半径である．ここで状態方程式
𝑝𝑝𝑀𝑀 = 𝑛𝑛𝑘𝑘𝑇𝑇とバブルが完全な球状のものとし𝑀𝑀 = 4

3
𝜋𝜋𝑟𝑟3を用いるとバブル内部の粒子数は次の

ように示すことが出来る． 

𝑛𝑛𝑥𝑥 = 4
3
𝜋𝜋𝑟𝑟3 𝑝𝑝

𝑘𝑘𝑇𝑇
 (3-9) 

𝑛𝑛𝑥𝑥はバブル内部に含まれる粒子の数，T は絶対温度．(3-9)に（3-8）を代入するとバブル内
部に含まれる粒子数𝑛𝑛𝑥𝑥は次のように書き換えることが出来る． 

𝑛𝑛𝑥𝑥 = 8𝜋𝜋𝑟𝑟2𝛾𝛾
3𝑘𝑘𝑇𝑇

 （3-10） 

初めに，重水素バブル内部に含まれるガス量を見積もった．図 3-10 は 773 K でのベリリ
ウム内部の重水素バブルの写真を示す．この画像から，バブルの面積を測定し，（3-6）を用
いて，バブル半径を算出し，（3-10）を使いバブル内部のガス量を見積もった．このとき，
バブルとベリリウムの表面張力は 3.13 J/m2とした[11]．そして見積もったガス量を測定した
画像の面積で割り，単位面積当たりの重水素保持量を評価した．図 3-10 で含まれるバブル
内部の重水素ガス保持量は 2.5x1020 D/m2となった． 

次に，ヘリウムバブルに対しても同様の解析を行いバブル内部のガス量を見積もった．
図 3-11 は，それぞれ(a)973 K と(b)1073 K の時のベリリウム内部のヘリウムバブルの写真を
示す．これらの写真から，バブル内部に含まれるヘリウムの保持量を見積もったところ，
973K では，2.3x1020 He/m2，1073 K では，1.1x1020 He/m2となった．973 K~1073 K にかけて
放出したヘリウムガスの量は 1.2x1020 He/m2である． 

表 3-2にバブルから見積もった放出ガス量と TDSで測定したガス量の比較を示す．重水素
については 700～1073 K にかけて放出した量を，ヘリウムに関しては，900～1073K にかけ
て放出したヘリウムガスの量を比較した． 

 

3.3.6 昇温下における重水素バブルおよびヘリウムバブルの消滅過程 

 重水素バブルとヘリウムバブルの消滅過程をその場 TEM 観察したところ，消滅挙動が明
らかに違った．図 3-12 は（a）773 K～873 K の間で起きた重水素バブルの収縮過程のコマ写
真と（b） 973 K～1073 K の間で起きたヘリウムバブルの合体・消滅過程のコマ写真を示す．
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図 3-12 は（a）重水素バブルと（b）ヘリウムバブルの消滅過程のコマ写真を示す．重水素
バブルは 773 K～873 K にかけてだんだんと収縮して行き，消滅する様子が確認できた．一
方で，ヘリウムバブルは，973 K～1073 K にかけてヘリウムバブルが移動する様子が確認で
き，バブル同士の合体やヘリウムバブルが瞬間的に消滅することを確認した． 

 

3.3.7 見かけの脱離の活性化エネルギー 

 昇温速度を変化させることで得られる放出ピーク温度の遷移を利用し，アレニウスプロ
ットすることによって重水素及びヘリウムの放出ピークの見かけの脱離の活性化エネルギ
ーを求めた． 

図 3-13は，（a）昇温速度 0.2～５ K/sを変化させて得られた重水素ガス放出スペクトルの
昇温速度依存性と（b）昇温速度と放出ピーク温度のアレニウスプロットを示した．図 3-13

（a）から，昇温速度が上昇するとともに，ピーク温度が高温側へとシフトしていることが
分かる．図 3-13（a）から得られた昇温速度とピーク温度から，図 3-13（b）で低温側の第
１放出ピークと高温側の第２放出ピークのアレニウスプロットをしたところ，両者のグラ
フは線形な関数となった．それぞれの重水素ガス放出ピークにおける見かけの脱離の活性
化エネルギーを算出したところ，第１放出ピークは，0.30 eV，第２ピークは，0.45 eV であ
った． 

次に重水素と同様な解析をヘリウムガス放出スペクトルに行った，昇温速度とヘリウム
ガス放出ピーク温度のアレニウスプロットのグラフを図 3-14 に示す．先ほどの重水素の結
果同様に図 3-14 のアレニウスプロットから，それぞれのヘリウムガス放出ピークにおける
見かけの脱離の活性化エネルギーを求めたところ，第１ピークは 0.17 eV，第２ピークは 0.82 

eV となった． 

表 3-3 にガス放出スペクトルから得られた各ピークの見かけの脱離の活性化エネルギーを
重水素とヘリウムに分けて示しておく． 
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3.４ 考察 

図 3-7 より照射を受けたベリリウム中のバブルはこれまでに報告されている照射を受け
た材料中の昇温下におけるバブルの成長と同様の傾向を示している[12,13]．本研究では，照
射を行ったベリリウムは先行研究と同様に照射誘起で形成されたバブルであることがわか
る．これより，照射を受けたベリリウムにおけるガス保持特性と微細組織との相関性につ
いて考察していく．また，重水素ガスおよびヘリウムガスを保持したベリリウムのガス保
持挙動の違いについても言及していく． 

 

3.4.1 ベリリウムにおけるガス保持特性と微細組織の相関性 

図 3-8, 3-9から STEM-EELSによるベリリウム中のバブル内の元素分析からバブル内部に
は照射に対応した重水素ガス，ヘリウムガスが含まれていることが直接的に明らかになっ
た． 773 K～873 Kにおける重水素バブル及び 973 K～1073 Kにおけるヘリウムバブルでは，
図 3-12 で見られるようにバブルの消滅過程が確認された．さらに図 3-5,図 3-6 の結果から
バブルの消滅過程が見られた温度域を確認すると，重水素ガス及びヘリウムガスの放出ピ
ークが現れていることが分かる．このことから，高温域でのベリリウムからのガス放出は
バブルの消滅によって放出されたものであること考えられる． 

バブルの消滅によるガス放出であること定量的に評価するために，TDS でのガス放出量
と TEM 画像のバブルに含まれているガス保持量を比較したところ，表 3-2 で示すように．
TEM画像で見積もったガス量の方が 2～3 倍ほど大きい結果となったものの，大方一致する
結果となった．このTEMバブル内部のガス量を多く見積もったと考えられる原因としては，
角張ったバブルを球状のバブルとして扱いガス圧およびガス量を過大に評価したためと考
えられる．今回測定したバブルにおいて，バブルの内圧と表面張力は平衡状態にあるとし，
バブルを完全な球状として扱うことでバブル内部のガス量を評価した．しかし，図 3-10,3-11

からわかるように，実際のバブルには球状ではない，角張ったバブルも存在している．こ
のような角張ったバブルは内圧が低く，保持しているガス量が低いことが考えられる．そ
のため，TEM画像のバブル内のガス量を多く見積もったことが考えられる． 

 

3.4.2 重水素ガスおよびヘリウムガスを保持したベリリウムのガス保持挙動の違い 

 本研究において，重水素とヘリウムのガス保持挙動を比較すると，次の 2 点が大きく異
なる．一つ目は，重水素バブルとヘリウムバブルの消滅挙動の違いである．二つ目は図 3-5

のガス放出スペクトルから，ヘリウムガスの方が重水素ガスよりも高い温度までガスを保
持していることが分かる．以下ではこの二つを交えながらベリリウムのガス保持挙動を考
察していく． 

 重水素バブルとヘリウムバブルの消滅過程は大きく異なった．重水素バブルは温度が上
昇するとともに，徐々にバブルが収縮し，最終的に消滅するのに対して，ヘリウムバブル
に関しては，ヘリウムバブル同士の合体・成長や瞬間的なバブルの消滅が見られた．重水
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素バブルの収縮は，重水素バブルから重水素及び空孔が解離し，試料表面へと抜けていく
ことによって収縮が起きていると考えられる．一方，ヘリウムバブルに関しては，ヘリウ
ムバブルからのヘリウムや空孔の解離はなく，ヘリウムバブルが移動することによって，
バブルの合体や試料表面に達することによるバブルの瞬間的な消滅が起きていることが考
えられる．このバブルの消滅の違いは，バブル内部のガス種の安定性が異なるためと考え
られる． 

そこで，ベリリウムにおけるガス種の安定性の違いをガス放出スペクトルから見かけの
脱離の活性化エネルギーの観点から評価した．表 3-3 が，ガス放出スペクトルから求めた重
水素及びヘリウムの各放出ピークにおける見かけの脱離の活性化エネルギーである．第二
ピークに着目すると，ヘリウムの脱離の活性化エネルギーは 0.82eV となっており，重水素
における脱離の活性化エネルギーよりも高い値になっていることから，ベリリウムにおい
て，ヘリウムは高温側で重水素よりも安定であることが示唆された． 
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3.5 結論 

 バルク型と薄膜型のベリリウム試料に対して，重水素及びヘリウムのイオン照射実験を行
い，そのガス保持特性調査と微細組織観察により以下の結論が得られた． 

 

 STEM-EELS によるバブル内部の直接的な元素分析によって，バブルには照射に対応し
た重水素ガス及びヘリウムガスが含まれていることが明らかになった． 

 TDS と TEM の比較から，重水素照射及びヘリウム照射したベリリウムにおいて，ガス
放出とバブルの消滅には相関性が見られた．特に高温域のガス放出に関しては，バブ
ルの消滅に伴ってガス放出が起きていることが示唆された． 

 重水素及びヘリウム照射したベリリウムの微細組織挙動を比較したところ，高温域の
バブルの消滅挙動に明らかな違いが見られた．重水素バブルは重水素原子および空孔
の脱離に伴った収縮そして消滅するのに対して，ヘリウムバブルは，ヘリウムバブル
の移動に伴う，バブルの合体・成長とバブルの瞬間的な消滅が起きていることが考え
られた． 

 ベリリウム内部における重水素とヘリウムの安定性をガス放出スペクトルから求めら
れる見かけの脱離の活性化エネルギーの観点から評価した．重水素とヘリウムの第二
ピークの脱離の活性化エネルギーは，それぞれ 0.45 eV と 0.82 eV であることがわかっ
た．この結果からヘリウムの方がより高温側で安定に保持されることがわかった． 

 

本研究で得られたその場観察TEMによる重水素バブルとヘリウムバブルの消滅挙動が異
なる結果は，今後のプラズマ・壁相互作用のシミュレーションにおける重水素バブルとヘ
リウムバブルの取り扱いをする上でそれぞれを分けて考える必要がある．また ITER におい
ては，運転時の第一壁材料の温度は 400K 程度であることが想定され，重水素バブルとヘリ
ウムバブルの消滅温度には達していないためベリリウム内部にガスが保持された状態であ
る．しかし，プラズマによって，局所的な材料温度の上昇により，バブルの成長が促進さ
れ，バブルの消滅からの急激なガス放出が起きることが想定されるため，プラズマの燃料
密度制御に注意する必要がある． 

バブルの振る舞いは，ガス保持特性に影響を及ぼすだけではなく，その他にもスウェリ
ングといった機械的特性に関連する．これはバブルの形成が起きる原子炉や宇宙工学分野
においても保持するガス種によるバブル挙動の振る舞いと材料特性変化に気を付ける必要
がある． 
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表 3- 1 TEMおよびイオン照射装置やその他周辺機器の詳細 

装置名 性能 

TEM（JEOL JEM-2010） 加速電圧：200kV，空間分解能 ~1nm 

Ion gun 照射可能なガス種：H2~Ar 

照射エネルギー：1－20 keV 

照射流束；～x1018 ions/m2/s 

QMS （mks Microvision2） Mass range：100~300 amu 

D2と Heを高分解能に測定可能 

Heating holder (GATAN-652) 二軸での傾斜が可能 

R.T.~1273 K までの昇温が可能 

CCD camera (EMSIS VELETA G3) ~30 fpsでの動画撮影が可能 

 

 

 

 

 

図 3- 1 マグネットセパレーター付きイオン照射装置とその概略図 
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図 3- 2 イオン照射直結型その場観察 TEM（QMS＋CCD＋Heating holder装備） 

 

 
図 3- 3 ImageJを用いた画像からバブルの面積測定 
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図 3- 4 京都大学化学研究所にある球面収差補正レンズおよびモノクロメーター搭載の

STEM-EELS 

 

 

図 3- 5 重水素ガス放出スペクトルと昇温下における重水素バブル挙動 
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図 3- 6 ヘリウムガス放出スペクトルと昇温下におけるヘリウムバブル挙動 
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図 3- 7 昇温下における(a)バブル密度と(b)平均バブル半径の変化 
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図 3- 8 (a)重水照射後のベリリウム中の HAADF 像と(b)バブル（赤丸）及びベリリウム母

相（緑丸）から得られた EELSスペクトル 

 

 

図 3- 9 (a)ヘリウム照射後のベリリウム中の HAADF 像と(b)バブル（青丸）及びベリリウ
ム母相（緑丸）から得られた EELSスペクトル 

 



41 
 

 
図 3- 10 773Kでの重水素バブル 
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図 3- 11 (a)973 Kと 1073K のヘリウムバブル 

 

表 3- 2 バブルから見積もった放出ガス量と TDSで測定した放出ガス量の比較 

 D (700 ~ 1073 K) He (900 ~ 1073 K) 

ガス放出量（TDS） 0.7x1020 D/m2 0.7x1020 He/m2 

（900 K~1073 K） 

バブルからのガス放出量（TEM） 2.5x1020 D/m2 1.2x1020 He/m2 

（973 K~1073 K） 
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図 3- 12 （a）重水素バブルと（b）ヘリウムバブルの消滅過程のコマ撮り写真 

 

 
図 3- 13 （a）重水素ガス放出スペクトルの昇温速度依存性，（b）昇温速度と重水素ガス放

出ピーク温度のアレニウスプロット 

 

 

(1/K) 
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図 3- 14 昇温速度とヘリウムガス放出ピーク温度のアレニウスプロット 

 

表 3- 3 重水素とヘリウムの見かけの脱離の活性化エネルギーの比較 

 第一ピーク 第二ピーク 

重水素の 

見かけの脱離の活性化エネルギー 

0.30 eV 0.45 eV 

ヘリウムの 

見かけの脱離の活性化エネルギー 

0.17 eV 0.82 eV 
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第 4 章 ベリリウムにおけるバブルの成長過程に与える圧力の影響 

4.1 はじめに 

 本章ではベリリウムにおけるバブル内圧が及ぼすバブルの成長への影響を調査した． 

 照射損傷を受ける材料においては，このようなボイド・バブルの発生・成長についての
挙動を理解することが求められる．核融合炉材料および核分裂炉材において中性子などに
よって照射損傷を受けた材料内部にはボイドまたはバブルが形成され，それらが成長する
ことで材料にはスウェリングが生じることで機械的特性の劣化，またバブルはヘリウムガ
スのトラップサイトとして働くため，材料内部のガス保持量上昇といった材料特性の変化
が予想される． 

ボイドの形成・成長は，点欠陥のバランスによって左右される．炉からくる高エネルギー
粒子のはじき出しによって材料中には大量の点欠陥が導入される，その導入される点欠陥
量は損傷量や損傷束によって決まり，形成するボイドの数密度が異なる[1]．また損傷だけ
ではなく，温度[2,3]，転位バイアス[1,4]といった他の因子が点欠陥の挙動やバランスに影響
を及ぼし，ボイドの発生・成長に寄与することが分かっている． 

また炉からの粒子暴露によって材料中には，ヘリウムガスや水素ガスが導入される．ガ
ス原子は，空孔集合体であるボイドと大きな相互作用が起き，それに伴って材料内部での
微細組織挙動が変化することが分かっている．一つ目に，安定的なバブルの核形成による
多量のバブル導入である．材料中の空孔集合体は，ガス原子をトラップし，安定的なトラ
ップサイトとして働く．ガス原子を含んだバブルは通常のボイドよりも核形成が容易にな
り，多量のバブルを形成されることが報告されている[3]．二つ目は，ガス保持したバブル
の形状変化である．ボイドは wulff構造に従い[5][6]，ボイド全体で表面エネルギーが低い状
態になろうとするため，表面エネルギーが低い結晶面が現れた形状となる．一方でガス原
子を含んだ高圧なバブルは，バブルの内圧と表面張力が釣り合おうとするため，形状は球
状になることが考えられている[7]．三つ目は，loop punching 機構， Ostwald Ripening機構， 

Migration and Coalescence 機構といった三つのバブル成長機構があげられている．loop 

punching 機構では高圧なバブルにおいてその高圧状態を解消するために，バブルから転位
ループを放出することで，バブルが成長する機構である[8,9]．Ostwald Ripening 機構は小さ
なバブルと大きなバブルとの間の空孔やガス原子のやり取りによって成長する機構[10]で
あるのに対し，Migration and Coalescence機構は，バブル自体が移動することで，ほかのバ
ブルと合体・成長する機構である[11]． 

バブル/ボイドの振る舞いに影響を与えるパラメータについては調査されている．バブル
の移動度はバブルサイズの逆数と比例関係にあり，また温度に関しても高い温度の方がバ
ブルの移動度が高いことが分かっている．しかし，その一方で，バブルの内圧の違いによ
るとバブルの振る舞いへの影響については十分な研究は行われていない．これまでのバブ
ルの内圧の研究では，バブルサイズから内圧を分類しバブルサイズにて小さいバブルは高
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圧，大きいバブルは低圧として，両者のバブルの拡散について調べた研究がある．しかし，
この研究では，バブルの内圧とバブルサイズの両者の効果を見ており，純粋なバブル内部
のガス圧の効果を取り出せていないと考えられる．またこれまでにヘリウムバブル等の内
圧評価は，ヘリウムガスが軽元素ガスであるため測定が困難であり，バブル内部にあるガ
ス量は，バブルの形状から評価されてきた． 

バブルの振る舞いは，材料特性に影響を及ぼすことから，照射損傷を受ける核融合炉の
プラズマ対向材料・構造材料・機能材料において重要な組織の一つとして認識されている．
核融合炉の運転中ではプラズマ対向材料には逐次的に欠陥と水素やヘリウムの導入が起き
ていることから，バブル内部の内圧によってバブルの振る舞いに影響が及ぼされているか
調査する必要がある． 
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4.2 実験方法・解析手法 

 

4.2.1 試料作成 

 本研究では，第２章の試料作成にて紹介した焼鈍条件・化学研磨・イオンスライサーにて
薄膜のベリリウム試料を作成した．その薄膜試料に対して，イオン銃直結型その場観察 TEM

内で照射を行った．本研究での照射条件は，3 keV-He+で 1x1021 He/m2の照射を 673 K と 873 

K でおこなった．照射を行ったベリリウム試料は，STEM-EELSによるガス分析とその場観
察 TEMによる昇温下での微細組織挙動を観測した． 

 

4.2.2 STEM-EELS によるバブル内部のガス密度及びバブルの厚さ測定 

 第 3章で紹介した京都大学化学研究所にある STEM-EELS を用いて，ヘリウムバブル内の
内圧を見積もるために，ヘリウムガス密度評価，薄膜試料の厚さ評価を試みた．本研究で
は特に球状のヘリウムバブルと晶癖面をもつヘリウムバブルに着目して分析した． 

今回，EELSスペクトルからバブル内部のヘリウムガス密度を評価するのに Integration法
を用いた[12]．図 4-1にヘリウムバブルから得られた EELS スペクトルを示す．０eV 付近に
あるピークはゼロロスピーク𝐼𝐼0であり，弾性散乱した電子線の積分強度である．22 eV 付近
にあるピークは，ヘリウム原子の k 殻にある電子と相互作用（1s→2p 軌道への励起）する
ことでエネルギーを損失した電子線の積分強度𝐼𝐼𝑘𝑘である．ヘリウム内殻で電子線と相互作用
したとすると𝐼𝐼𝑘𝑘は，次の式で与えられる[12] 

    𝐼𝐼𝑘𝑘(𝛽𝛽,Δ) ≈ 𝑁𝑁𝐻𝐻𝐻𝐻𝐼𝐼0(𝛽𝛽)𝑑𝑑𝑘𝑘(𝛽𝛽,Δ) （4-1） 

𝑁𝑁𝐻𝐻𝐻𝐻はバブルに含まれるヘリウム原子の面密度，𝑑𝑑𝑘𝑘は入射電子線がヘリウムの k殻の電子と
相互作用し，電子線のエネルギー損失する際の散乱断面積，𝛽𝛽は散乱角で，Δはエネルギー
ウィンドウである．この式を整理すると次のように書き換えられる． 

    𝑁𝑁𝐻𝐻𝐻𝐻 = 𝐼𝐼𝑘𝑘(𝛽𝛽,Δ)/𝐼𝐼0(𝛽𝛽)𝑑𝑑𝑘𝑘(𝛽𝛽,Δ) （4-2） 

つまり，ヘリウムバブルからの EELS スペクトルを得ることが出来れば，バブル内部のヘ
リウム面密度を求めることができる．ｋ殻の散乱断面積は sigmak3 プログラム[13]を使い求
めた． 

続いて，EELS スペクトルから試料の厚さを評価するために，log-ratio 法を使った[13]．
電子線が入射した領域における，ゼロロスピーク𝐼𝐼0と全 EELS スペクトル𝐼𝐼𝑡𝑡を比較すること
で，入射電子線方向の試料の厚さ t は次のように与えられる． 

    𝑡𝑡 𝜆𝜆⁄ = ln (𝐼𝐼𝑡𝑡 𝐼𝐼0⁄ )  （4-3） 

𝜆𝜆は全弾性散乱における電子線の平均自由行程距離である．λは lokoubovskii の計算に従っ
て求めた[14]．本研究では，ベリリウム中における電子の平均自由行程距離は，163 nmで扱
った．バブルの厚さは，バブルがある領域とそのすぐ近くの母材領域を比較することで求
めた．図 4-2 には，ボイドを捉えた HAADF 像と試料の厚さをカラーマッピング，そして試
料厚さの線分布を表した．ボイドの中心部分の試料の厚さは約 100 nm，ボイド周りの母材
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の厚さは約 115 nm であることから，ボイドの厚さは約 15 nmであることが分かる．このよ
うにしてバブルの厚さを評価した． 

 バブルの厚さを求めたことで，バブル内部の圧力を求めることができる．バブル内部に
含まれているガスは理想気体として扱い，理想気体の状態方程式から，個々のバブルの内
圧 Pは次の式で与えられる[15]． 

    𝑃𝑃 =  𝑁𝑁𝐻𝐻𝐻𝐻
𝑑𝑑
𝑘𝑘𝛽𝛽𝑇𝑇 （4-4） 

𝑑𝑑はバブルの厚さ，𝑘𝑘𝛽𝛽はボルツマン定数，𝑇𝑇は本研究では室温（300 K）とした． 

 

4.2.3 その場 TEM 観察による昇温下におけるバブルの成長過程の評価 

 昇温下におけるバブルの成長挙動を観察するために第３章で紹介した島根大学にあるイ
オン銃直結型その場観察 TEM装置を使った．試料は 673 K および 873 K でヘリウム照射を
行ったベリリウムである．TEM の条件は，加速電圧は 200 kV，圧力は～5ｘ10-5 Pa，昇温範
囲は 673 K～1173 K で段階的に昇温を行った． 

本研究では，バブル半径，バブル密度，バブル形状（真円度），スウェリング率の観点か
ら昇温下においてベリリウム内部で成長するバブルを定量的に評価した．バブル半径およ
びバブル密度は第 3 章で紹介した方法で評価した．本研究で示すスウェリング率は，TEM

画像内おいて，全てのバブル体積と試料の体積の比によって評価した．次に示す式に従っ
た． 

𝑠𝑠𝑠𝑠𝐻𝐻𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑠𝑛𝑛𝑠𝑠 𝑟𝑟𝑟𝑟𝑡𝑡𝐻𝐻 =  ∑ 𝑉𝑉𝑖𝑖𝑖𝑖
𝑉𝑉𝑠𝑠

 （4-5） 

𝑀𝑀𝑖𝑖は TEM画像内にある i 番目のバブル体積，𝑀𝑀𝑠𝑠は測定した試料の体積． 

本研究では，個々のバブルの形状を真円度にて評価した．次の式は，今回扱った真円度の
式である． 

   Roundness = 4𝜋𝜋𝑆𝑆/𝐿𝐿2 （4-6） 

S はバブルの面積，L はバブルの円周である．図 4-3 に球状のバブルと晶癖面を持つバブル
を示す．図 4-3 のバブル等を（4-6）式で評価したところ，球状バブルの真円度は 0.93，晶
癖面を持つバブルの真円度は 0.63となった． 

 

4.2.4 ブラウン運動する粒子の拡散係数 

今回観察したヘリウムバブルは，973 Ｋ～1073 Ｋにおいて拡散運動が見られた．ここか
ら，バブルがブラウン運動して移動していると考え，バブルの拡散係数を求めた．以下に
ブラウン運動する粒子の平均二乗変位と拡散係数との関係について説明する．  

あるブラウン運動する粒子の，時刻 t，位置 xにおける存在確率密度を f(x,t)で表すことに
すると，f(x,t)は，拡散の微分方程式である以下の式を満たす． 

𝜕𝜕𝜕𝜕
𝜕𝜕𝑡𝑡

= 𝐷𝐷 𝜕𝜕2𝜕𝜕
𝜕𝜕𝑥𝑥2

 （4-7） 
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D はブラウン運動する粒子の拡散係数である．この微分方程式を次の境界条件の下で解くこ
とを考える． 

 時刻 t = 0 では原点以外の場所で存在確率がゼロであるという条件，すなわち t =0，
x≠ 0で，f(x,t) = 0 

 任意の時刻で，全領域の積分値は１に規格化される．すなわち 

∫ 𝑓𝑓(𝑒𝑒, 𝑡𝑡)𝑑𝑑𝑒𝑒 = 1+∞
−∞  (4-8) 

この境界条件を満たす微分方程式の解は，次の式となる． 

𝑓𝑓(𝑒𝑒, 𝑡𝑡) = 1
(4𝜋𝜋𝜋𝜋𝑡𝑡)1 2⁄ exp �− 𝑥𝑥2

4𝜋𝜋𝑡𝑡
�  (4-9) 

ある任意の自国内に生じた変位の確率分布はガウス分布と同じものとなる．ブラウン運動
する粒子の変位がこの分布を持つとき，平均二乗距離 R2は 

𝑅𝑅2 = 2𝐷𝐷𝑡𝑡 (4-10) 

で与えられる． 

今回は，簡単のため一次元での導出を行ったが，二次元の場合では 

𝑅𝑅2 = 4𝐷𝐷𝑡𝑡 （4-11）  

三次元の場合は𝑅𝑅2 = 6𝐷𝐷𝑡𝑡 となる．本研究では，ＴＥＭ内で撮影した動画で解析したため，
二次元系での𝑅𝑅2 = 4𝐷𝐷𝑡𝑡を用いた． 
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4.3 実験結果 

 図 4-4はベリリウム試料内部に含まれるヘリウムバブルを STEM-EELSによって観察した
（a）球状バブルと晶癖面を持つバブルを捉えた HAADF像と（b）球状のバブル，晶壁面を
持つバブルとベリリウムからの EELS スペクトル，そして（c）HAADF像に対応する He 密
度マッピングである．HAADF像より，黒いコントラストで示されるバブルの存在を確認す
ることが出来た．図 4-4（a）からバブルの真円度を測定したところ，真円度が 0.86 と真円
度が 0.66 の球状バブルと晶癖面を持つバブルを確認した．真円度が異なるバブルに着目し
たところ，図 4-4（b）からそれぞれのバブルの EELS スペクトルから，約 23 eV 付近でピー
クがあることから，バブル内部に，ヘリウムが含まれていることが明らかとなった．次に
EELSスペクトルから，ピクセルごとのヘリウム面密度を求め，図 4-4（c）にその分布を示
した．球状バブルと晶壁面を持つバブルの中心付近でのヘリウム密度はそれぞれ 0.9x1021 

He/m2と 0.４x1021 He/m2であった．EELS スペクトルからそれぞれのバブルの厚さを見積も
ったところ，球状バブル，晶壁面を持つバブルともに厚さは約 25 nm 程度となった．バブ
ル密度とバブルの厚さから圧力を求めたところ，球状バブルの内圧は 149 MPa，晶壁面を持
つバブルの内圧は 75 MPaとなった．丸い形状をもつヘリウムバブルは晶壁面を持つバブル
よりも高圧であることが示された．表 4-1に球状バブルと晶壁面を持つバブルから得られた
バブルサイズ，ヘリウム密度，バブル内圧，真円度をまとめて示した． 

 次に図 4-5は 673 Kおよび 873 Kでヘリウム照射を行ったベリリウム試料を段階的に昇温
し，各温度帯でのヘリウムバブルを捉えたＴEM写真である．ヘリウム照射後のそれぞれの
ベリリウム内部ではヘリウムバブルが形成していることが分かる．873 K で形成されたバブ
ルは，晶壁面を持つバブルを多数形成していることが明らかとなった．両試料共に，973 K

まで，バブルのサイズが増加し，バブル密度が減少している．973 K～1073 K にかけて，673 

K でヘリウム照射を行ったベリリウムでは，バブルの合体・消滅に伴うバブル密度，バブル
サイズの変化が見られた．一方で，873 K でヘリウム照射を行ったベリリウムでは，バブル
の合体・消滅が一部見られたが，バブル密度，バブルサイズに大きな変化は見られなかっ
た． 

 バブルの成長を定量的に評価するために，図 4-5 から，バブルの平均真円度，スウェリン
グ率，バブル密度，バブルの平均半径の温度依存性を図 4-6に示す． 

図 4-6（a）の平均真円度のグラフから 873 K でのヘリウム照射によって形成されたバブ
ルの真円度は約 0.4で昇温下にあってもほぼ一定であった．一方で 673 K ヘリウム照射で形
成されたバブルの真円度は約 0.8 で，その後の昇温で～0.9まで増加した． 

続けて，図 4-6 (b)のスウェリング率において，照射後の両サンプルはほとんど同じスウ
ェリング率であることから，673 K と 873 K での照射による損傷は，ほぼ同じであると考え
られる．873K でヘリウム照射したサンプルは，その後の昇温ではほぼ横ばいであるのに対
して，673K でヘリウム照射したサンプルは，昇温と共にスウェリング率は若干減少するこ
とが示された． 
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図 4-6（c），（d）から，673 K および 873 K のヘリウム照射したベリリウムでは，昇温に
伴ってバブル半径は増加の傾向を示し，バブル密度は減少する傾向が見られた．673 K のヘ
リウム照射したベリリウムの試料では，973 K～1073 K にかけてバブル半径及びバブル密度
が大きく変化していることが明らかになった．  

 973 K～1073 K におけるヘリウムバブルの成長をより詳細に定量評価するために， 673 K

および 873 K 照射したベリリウムにおけるバブル半径のヒストグラムをそれぞれ図 4-7，図
4-8 に示す．図 4-7（a）は，973 K 焼鈍した時のバブル半径のヒストグラムであり，その時
のバブル半径は～25 nmまでの大きさを持ち，バブル密度は 1013～1014bubbles/m2であること
がわかる．図 4-7（b）は，1073 K 焼鈍した時のバブル半径のヒストグラムであり，バブル
半径は～55 nmまでの分布を示し，バブル密度は，～1013 bubbles/m2となり９73 K と比べて
一桁ほど低下した．このことから，673 Ｋ照射したベリリウム試料ではバブルの成長が見
られたことが分かる． 

続いて873 Kでヘリウム照射したベリリウムの973 K～1073 Kでのバブル半径のヒストグ
ラムの変化について示す．図 4-8（a）は，973 K 焼鈍した時のバブル半径のヒストグラムで
あり，バブル半径 は～40 nm までのバブルが広く存在し，バブル密度は～1013bubbles/m2で
あることが示された．図 4-8（b）は，1073 K での焼鈍を行った場合のバブル半径のヒスト
グラムで，バブル半径は～40 nmまで存在し，バブル密度は～1013bubbles/m2であったことか
ら，図 4-8（a）とほぼ変わらないバブル分布の結果となった．このことから，873 Ｋでヘ
リウム照射したベリリウムにおいて，バブルの成長は，ほぼ見られなかった． 

 973 Ｋ～1073 Ｋにかけては，ヘリウムバブルの合体，消滅が見られた温度帯である．本
研究においても，同じ温度帯で見られたヘリウムバブルの合体・消滅はヘリウムバブルの
移動によるものである．図 4-9に 973 K～1073 K で移動するヘリウムバブルを示す． 
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4.4 考察 

 

4.4.1 ヘリウムバブルの形状と圧力 

 本研究では，STEM-EELS によってバブルの形状とバブル内圧の評価を試みた． 

図 4-3 で捉えたバブルに対して（4-6）で表す真円度を用いて評価したところ，同サイズ
のバブルにおいて，真円度 0.86 のヘリウムバブルと真円度 0.66のヘリウムバブルを確認で
きた．前者の真円度を持つヘリウムバブルは球状のバブルとして扱い，後者の真円度をも
つヘリウムバブルは晶癖面をもつヘリウムバブルとして扱うことにした． 

それぞれのバブル内に対して EELSスペクトルを用いてヘリウムガス密度を見積もり，そ
して圧力を評価したところ，表 4-1 で示すように球状のヘリウムバブルの内圧は 149 MPa，
晶癖面をもつヘリウムバブルの内圧は 75 MPa となった．これまでに中性子照射したベリリ
ウム中に形成された晶癖面をもつバブルを STEM-EELSで評価した先行研究[16]では，バブ
ル直径 75 nm とバブルの厚さ 32 nmのバブルの内圧は約 72 MPaであった．この結果と今回
得られた晶癖面をもつヘリウムバブルと比較すると，ほぼ同じ圧力となった． 

これらの結果から，バブルの形状とバブルの内圧には相関性があることが示唆された．
そこで本研究では，真円度 0.7 より上のバブルは高圧の球状バブルとして扱い，真円度 0.7

より下のバブルは低圧の晶癖面をもつバブルとして扱った． 

 

4.4.2 高圧のヘリウムバブルと低圧のヘリウムバブルの昇温下における成長の違い 

 続いて，高圧ヘリウムバブルと低圧ヘリウムバブルの昇温下におけるバブル成長につい
て議論していく． 

673 Kおよび 873 Kでヘリウム照射したベリリウム中に形成されたバブルには形状の違い，
つまり圧力の違いが現れた．図 4-6（a）から，673 Ｋで照射したベリリウム中で形成され
たバブルの平均真円度は約 0.8，873 Ｋで照射したベリリウム中で形成されたバブルの真円
度は約 0.4であった．これらの真円度から，673 K および 873 K のヘリウム照射によって形
成されたバブルの内圧は異なることが考えられる．これは，873 K 照射では，本論文で紹介
した図 3-6の He ガス放出スペクトルから一つ目のヘリウム放出ピーク温度以上のため，材
料内部の He原子の残存割合が低いことが考えられる．つまり，バブルに補足されるヘリウ
ムが少なくなったため， 873 K 照射の方が晶癖面を持つバブルが多数確認されたと考えら
れる．そこで，673 K のヘリウム照射によって形成されたヘリウムバブルは高圧の球状バブ
ル，873 K のヘリウム照射によって形成されたヘリウムバブルは低圧の晶壁面を持つバブル
として分類する． 

973 Ｋ～1073 Ｋの昇温下では，673 K のヘリウム照射によって形成された高圧のバブル
と 873 K のヘリウム照射によって形成された低圧のバブルにおいて，それぞれのバブルの成
長には，明確な違いが現れた．図 4-6（c）,（d）から，673 K および 873 K のヘリウム照射
によって形成された高圧のバブルと低圧のバブルは，昇温下においてバブル半径は増加し，



55 
 

バブル密度は減少する傾向が示された．しかし， 973 K～1073 K に着目すると，高圧のバ
ブルは，低圧のバブルと比べて，バブルサイズおよびバブル密度が大きく変化しているこ
とがわかる．加えて図 4-7 から，973 K～1073 K にかけて高圧のバブルはバブル半径が～25 

nm から～55 nm まで増加し，分布が広がったのに対して，図 4-8 から，低圧のバブルは，
973 K～1073 K において，バブル半径の分布は～40 nm のまま変わらず，そのバブル密度も
ほぼ一定であった．以上のことから， 973 K～1073 K にかけて高圧なバブルの方がバブル
の成長が活発であることを示している． 

 

4.4.3 球状バブルと晶壁面を持つバブルの拡散係数の違い 

973 K～1073 K にかけて，図 4-9からバブルの移動が確認されており，このヘリウムバブ
ル移動によってヘリウムバブル同士の合体やヘリウムバブルの消滅がおきる．973 K～1073 

K にかけて高圧のヘリウムバブルと低圧のヘリウムバブルの成長に違いは，バブルの拡散に
あると考えた．そこで拡散する高圧のバブルと低圧のバブルに着目した．図 4-10に（a）973 

K～1073 K で拡散した高圧の球状ヘリウムバブルと（b）1s ごとに高圧バブルの位置をプロ
ットしたバブルの軌跡を示す．拡散した高圧バブルは，直径 15 nmで，真円度は 0.96 であ
った．バブルの軌跡図の原点は測定開始位置（t=0 s）である．続いて，図 4-11 に（a）973 K

～1073 K で拡散した低圧の晶癖面をもつバブルと（b）その 1s ごとに低圧バブルの位置を
プロットした軌跡を示す．拡散した低圧バブルは，直径 10 nmで，真円度は 0.47 であった．
バブルの軌跡の測定開始位置は原点である．低圧バブルと高圧バブルの移動した軌跡を比
べると高圧バブルの方が広く拡散していることがわかる． 

それぞれのバブルの拡散から，バブルの拡散係数を見積もった．測定はその場観察 TEM

で撮影した動画から行い，1s ごとでバブルの位置を測定し，ある時間の間における平均二
乗距離を評価した．図 4-12 に高圧の球状バブルと低圧の晶癖面をもつバブルの平均二乗距
離と時間との関係を示す．図 4-12 から，それぞれのグラフは線形のグラフを示している．
バブルはブラウン運動していると考えると，このグラフの傾きがバブルの拡散係数に対応
している．（4-11）から高圧の球状バブルと低圧の晶癖面をもつバブルの拡散係数はそれぞ
れ 2.8x10-19 m2/s と 3.3x10-20 m2/s であった．この結果から，973 K～1073 K において高圧の
球状バブルは低圧の晶癖面をもつバブルよりも高い拡散係数を持つことが明らかとなった． 
これまでの結果をまとめると，球状のヘリウムバブルの内圧は，晶癖面をもつバブルよ

りも高圧であることが示された．973 K～1073 K におけるヘリウムバブルは，高圧の球状バ
ブルの方が，低圧の晶癖面をもつバブルよりも高い拡散係数を持つ．そのため，高圧のバ
ブルは，高いバブルの移動度によりバブル同士の合体・消滅が活性化され，バブルサイズ
の増加・バブル密度の減少が生じた．つまり，ヘリウムバブルの内圧が高圧の場合，バブ
ルの成長を促進することが示唆された． 
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4.5 まとめ 

 ベリリウム試料に対してヘリウム照射を行い，形成されたバブルについて，バブル形状
とバブルの内圧の相関性を STEM-EELSによって評価した．球状の高圧のヘリウムバブルと
晶壁面を持つ低圧のヘリウムバブルの昇温下におけるバブルの振る舞いを観察・分析する
ことにより，以下の結論が得られた． 

  

 ヘリウム照射を行ったベリリウム中に形成された晶癖面をもつヘリウムバブルと球
状のヘリウムバブルの形状評価とバブル内圧評価を行った．晶癖面をもつバブルで
は，真円度は0.66，バブル内部のヘリウム密度は0.4x1021 He/m2, バブル内圧は75MPa

であった．一方，球状のヘリウムバブルでは，真円度は 0.86，バブル内部のヘリウ
ム密度は 0.9x1021 He/m2, バブル内圧は 149 MPa であった．バブルの形状とバブル内
部の圧力に相関性があり，球形バブルは高圧であることが分かった． 

 673 K および 873 K でヘリウム照射をベリリウムに行い，その後室温から 1173 K ま
で昇温に伴うバブルの変化を観察した．673 K と 873 Ｋでヘリウム照射したベリリ
ウムの内部に形成されたバブルの形状はそれぞれ球状バブルと晶壁面を持つバブル
であった．673 Ｋのヘリウム照射によって形成されたバブルは高圧のヘリウムバブ
ル，873 Ｋのヘリウム照射によって形成されたバブルは低圧のヘリウムバブルが形
成したことが考えられる．  

 高圧のヘリウムバブルと低圧のヘリウムバブルの成長具合は大きく異なっており，
973 K から 1073 K にかけては，球状のヘリウムバブルつまり高圧のバブルは，バブ
ルサイズとバブル密度が大きく変化したのに対して，晶壁面を持つヘリウムバブル
つまり低圧のバブルの昇温下におけるバブルサイズ・バブル密度の変化はわずかで
あった．高圧のヘリウムバブルの方がバブルの成長が促進されることが示唆された． 

 973 Kから 1073 Kにおいて，ヘリウムバブルの拡散が確認された．ここで真円度 0.96

の高圧ヘリウムバブルと真円度 0.47 の低圧ヘリウムバブルに着目し，バブルの拡散
係数を評価したところ，それぞれの拡散係数は 2.8x10-19 m2/s と 3.3x10-20 m2/s であっ
た．高圧のヘリウムバブルが活発に拡散することでバブルの成長は促進したことが
考えられた． 

 

 バブルの内圧によってバブルの移動度に影響を及ぼすことが明らかとなった．ITER の第
一壁材料は，稼働中では 400 K ほどで，材料内部へ含まれるヘリウムの量が多いことが考え
られる．このことから，内圧が高いバブルが多く形成されることが予測される．400 K では，
バブルが活発に移動する温度に達していないが，プラズマから急激な熱負荷などで温度が
急上昇しバブルの移動の活性化し，バブルの成長が促進することが考えられる．これはバ
ブルの移動によるガス放出はプラズマ密度制御の観点からも把握するべき課題である．ま
たベリリウムの金属間化合物であるベリライドは商業用の核融合炉においても機能材とし
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て使用される．その使用温度は DEMO でおおよそ 600℃とされているのでバブルの活発な
移動が見られた温度帯付近である．将来の ITER や DEMO において．今回得られた研究結
果は，ベリリウムの基礎的な知見として，バブル成長予測シミュレーションなどの活用に
期待できる． 
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図 4- 1 Heバブルから得られた EELSスペクトル 
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図 4- 2 ボイドの HAADF 像（左上）と試料厚さのカラーマッピング（右上）と試料厚さの
線分布（下部） 
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図 4- 3 球状バブルと晶癖面を持つバブルの真円度 

 

 

図 4- 4（a）ベリリウム内部の HAADF 像，（b）球状バブル，晶癖面のあるバブルとベリリ
ウム母相から得られた EELSスペクトル，（c）HAADF 像に対応したヘリウム面密度マップ 
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表 4- 1 球状バブルと晶癖面のあるバブルのバブルサイズ，ヘリウム密度，バブルの内圧，
真円度 

 
Spherical He bubble Faceted He bubble 

Bubble size 長径：約 38 nm 
短径：約 32 nm 

バブルの厚さ：25 nm 

長径：約 39 nm 
短径：約 25 nm 

バブルの厚さ：25 nm 

ヘリウム密度 
0.9x10

21
 He/m

2
 0.4x10

21
 He/m

2
 

バブルの内圧 149 MPa 75 MPa 

真円度 0.86 0.66 

 

 

 
図 4- 5 673 Kでヘリウム照射したベリリウム内部の各温度帯におけるヘリウムバブル（上
部），873 Kでヘリウム照射したベリリウム内部の各温度帯におけるヘリウムバブル（下部） 
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図 4- 6 673 Kおよび 873 Kでヘリウム照射したベリリウム内部のヘリウムバブルにおける
（a）ヘリウムバブルの真円度，（b）スウェリング率，（c）ヘリウムバブルの平均半径，（d）

バブル密度の温度依存性 
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図4- 7 673 K照射したベリリウムにおける(a)973 Kで焼鈍したバブル半径のヒストグラムと

（b）1073 Kで焼鈍したバブル半径のヒストグラム 
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図 4- 8 873 K照射したベリリウムにおける(a)973 Kで焼鈍したバブル半径のヒストグラム

と（b）1073 Kで焼鈍したバブル半径のヒストグラム 
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図 4- 9 973 K～1073Kにかけて移動するヘリウムバブル（丸枠：移動するバブル，点線はバ

ブルの移動が分かりやすくするために引いた） 

 

 

図 4- 10 （a）高圧の球状ヘリウムバブル（真円度 0.96）と（b）1sごとに高圧バブル位置
をプロットしたバブルの軌跡（原点が測定開始位置） 
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図 4- 11 （a）低圧の晶癖面を持つヘリウムバブル（真円度 0.47）と（b）その 1sごとにバ
ブル位置をプロットしたバブルの軌跡（原点が測定開始位置） 

 

 

図 4- 12 拡散するバブルの平均二乗距離と時間の関係 
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第５章 ベリリウム金属間化合物における重水素保持特性に関する研究 

 

5.1 はじめに 

ベリリウム金属間化合物（ベリライド）は，金属ベリリウムより水素補足エネルギーが
低く，トリチウムインベントリーを低減できることが明らかになっている[1]．さらに，照
射時の耐スウェリング特性，高温下における化学安定性[2,3]においても良好な特性が報告さ
れている．そのため，ベリライドは金属ベリリウムに代わる先進中性子増倍材料として広く認
識されている．一方， ITER で利用が考えられているベリリウムにおいて第一壁材料としての
利用が考えられているが，上述のベリライドの特性は，ベリリウムよりも優れており，第一壁
材料としての利用においても利点になると考えられる．そこで，本研究では，重水素，および
ヘリウムの高密度プラズマ照射したベリライドの表面特性変化を金属 Beと比較しながら詳細
に調べ，ベリライドのプラズマ対向材料としての適用可能性について検討することを目的とし
た． 

 

5.2 実験方法 

図 5-1 は，カリフォルニア大学サンディエゴ校（UCSD）の PISCES-B である．この装置は，
世界で唯一ベリリウム含んだ高密度プラズマ照射が可能な直線型高密度プラズマ発生装置で
ある．図 5-1 は，PISCES-B の装置写真と PISCES-B で試料にプラズマ照射している写真を示し
た．本研究では，金属 Be，およびベリライドを試料として用い，PISCES-B の各種混合高密度
プラズマ曝露実験を行った．なお，ベリライド試料には，量研研究開発機構においてプラズマ
焼結法により作製された Be12Ti，Be12V を用いた．試料サイズはφ20 mm で厚さ 15 mm であ
る．図 5-2 にベリリウムを照射台に固定する際の模式図を示す．ベリライドを照射台に固定す
る際に，可能な限り他の異種原子による影響を抑えるために，ベリリウムで作成したベリリウ
ムキャップとベリリウムアダプターを用いた．各試料を PISCES-B を用いて，純重水素プラズ
マ（pure D），および混合プラズマ（D + He (~10%)）に，照射エネルギーE i  ~ 60 eV，試料温
度 T~573 K で，重水素の照射量がΦD ~ 5.0x1025/m2となるまで曝露した． 

照射後の試料は，島根大学にて大型グローブボックス内の低速精密切断機にて分割した．分
割した試料は，一方を電子顕微鏡（SEM，TEM）による微細組織観察に，他方を重水素保持特
性評価のための昇温脱離実験（TDS）に用いた．なお，TEM 観察の為に試料の薄膜化は，量
子科学技術研究開発機構六ヶ所サイトの FIB 装置にて実施した．また，照射前後の試料表面組
成の評価の為に，同六ヶ所サイトの XPS 装置を用いて試料表面近傍の組成深さ分布測定をあ
わせて行った． 

 

5.3 Results & Discussion 

図 5-3 に，各種プラズマに曝露した金属 Be と 2 種類のベリライド Be12Ti，Be12V 試料の電
子顕微鏡による表面組織観察の結果を示す．（a）は比較のための未照射試料，(b)は重水素照
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射後の試料，（c）は重水素とヘリウムを同時照射した試料である．ベリリウム試料表面には，
イオン種に関わらずスパッタリングによる均質で緻密なコーン上の組織が形成することが確
認された．それに対して，ベリライド試料においては，その形成が抑制されていることが分か
る．特に重水素プラズマに曝した Be12Ti，および Be12V においては，いずれも顕著な表面構造
の変化は観察されず，平滑な表面が維持されることが明らかになった．ただし，TEM による
断面微細組織観察では，重水素プラズマに曝したベリライドにおいては，微細なバブルを高密
度に含む非晶質層の形成が確認された． 

 図 5-4 は，（a）未照射および（b）重水素，（c）重水素とヘリウムの各種プラズマに曝露
した Be12Ti および Be12V 試料表面近傍の XPS による組成分析の結果である．Be と Ti および V

の原子濃度について調べた．図 5-2（a）からベリライド試料において，未照射試料表面ではベ
リリウムの濃度が Ti や V よりも高いことが分かる，一方，重水素照射及び重水素とヘリウムの
同時照射した場合は，未照射試料と比べて表面深さ約 20 nm まで Ti や V が濃化しているが確認
された．特にヘリウムを含んだ同時照射の場合，Ti と V の濃度がベリリウムの濃度よりも高い
ことが示された．これはベリライド試料において Be の選択的スパッタリングによる Ti や V の
濃化が考えられる． 

 図 5-5 では，プラズマ曝露した各試料からの重水素の脱離スペクトルを示す．pure-D プラズマ
に曝したベリライド試料は，金属ベリリウムと比較し，脱離ピーク温度は僅かに低いものの，い
ずれも大きな重水素脱離ピークを有していることがわかった．それぞれの重水素照射した試料か
らの重水素の総放出量を計算したところ，ベリリウムは 9.1x1019 D/m2, Be12Ti は 2.3x1019 D/m2, 

Be12V は 1.5x1020 D/m2となった．ベリライド試料の重水素の総放出量は金属 Be の 2 倍程度とな
った．これは，重水素プラズマ照射によってベリライド表面近傍の非晶質層，欠陥や格子の歪が
重水素バブルの核形成を容易にしたため，高密度に重水素が捕捉されたためだと考えられる．一
方，D+He 混合プラズマに曝したベリライド試料からの重水素脱離ピークは大きく減少した．ベ
リリウムとベリライド（Be12Ti，Be12V）の重水素保持量はそれぞれ 9.0x1019 D/m2，6.4x1019 D/m2，
3.5x1019 D/m2であった．混合プラズマで曝露したベリライド試料の重水素保持は，プラズマ中へ
の He の混合により金属 Be の 1/2 程度となることが明らかになった．金属 Be と比較した際のベ
リライド試料の低い水素保持量は，数 keV オーダーの重水素イオン照射実験[3]においても確認
されており，ベリライドはトリチウムリテンション抑制の観点から良好な特性を示している． 

ヘリウムを混合したプラズマを曝露させたベリライドは，単独重水素プラズマ照射と比べて重
水素総放出量が半分以上低下することが分かった．W において，ヘリウムと重水素を混合プラ
ズマ照射した場合，W 試料内部は，ヘリウムバブルのチャネリングによる重水素放出がおき，
大きく重水素保持量が低下した報告がある[4]．ヘリウムを含んだ混合プラズマ曝露を受けたベ
リライド試料において，同様にヘリウムバブルによるチャネリングが起きたために重水素保持量
が大きく減少したと考えられる． 
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5.4 まとめ 

ベリリウム金属間化合物であるベリライド（Be12Ti，Be12V）のプラズマ対向材料とし
ての適用可能性を検討するべく，ベリリウムを比較対象として，直線型高密度プラズ
マ発生装置である PISCES-B で曝露実験を行い，そのガス保持特性と表面組織を分析・
評価した． 

 ベリリウム試料においてイオン種にかかわらず，試料表面にコーン状の組織が確
認された，それに対して，ベリライド試料では，その形成が抑制されたことが分
かった．TEM による断面微細組織観察では，重水素プラズマに曝したベリライドに
おいては，微細なバブルを高密度に含む非晶質層の形成が確認された． 

 重水素及び同時照射したベリライド試料を XPS にて分析したところ，未照射試料と
比べて深さ約 20 nm まで V と Ti が濃化していることが確認された．特にヘリウムを
含んだ同時照射では，TiとVの濃度がベリリウムの濃度よりも高いことが示された． 

 重水素プラズマ照射したベリリウム試料及びベリライド試料の昇温脱離スペクトル
を得た．その試料からの重水素の総放出量を計算したところ，ベリリウムは 9.1x1019 

D/m2, Be12Ti は 2.3x1019 D/m2, Be12V は 1.5x1020 D/m2となった．ベリライド試料の重水
素の総放出量は金属 Be の 2 倍程度となった． 

 重水素及びヘリウムの混合プラズマに曝したベリライド試料は単独重水素照射した結
果と比較して重水素脱離ピークは大きく減少した．ベリリウムとベリライド（Be12Ti，
Be12V）の重水素保持量はそれぞれ 9.0x1019 D/m2，6.4x1019 D/m2，3.51019 D/m2であった．
混合プラズマで曝露したベリライド試料の重水素保持は，プラズマ中への He の混合に
より金属 Be の 1/2 程度となることが明らかになった． 

 

以上の結果からベリライドは，ヘリウムと水素同位体が共に飛来してくる炉内環境において
表面組織形成とガス保持特性の観点からベリリウムよりも優れていることから，プラズマ対向
材料としての適用可能性はあると考えられる．しかしその一方で金属間化合物は，一般的に脆
いため，プラズマ対向材料としての利用は機械的特性や化学的特性なども加味しながら総合的
に判断する必要がある． 
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図 5- 1左図：カリフォルニア大学サンディエゴ校（UCSD）の PISCES-B 

右図：試料（朱色）にプラズマ照射を行っている写真 

 

 

図 5- 2 PISCES-B の試料台にベリリウム試料を固定した際の模式図 
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図 5- 3 （a）未照射および（b）重水素，（c）重水素とヘリウムの各種プラズマに曝露した
金属ベリリウム，およびベリライド(Be12Ti，Be12V) 試料の SEM 観察による表面組織と，FIB

薄膜化加工後の TEM 観察による断面微細組織 
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図 5- 4（a）未照射および（b）重水素，（c）重水素とヘリウムの各種プラズマに曝露した Be12Ti

および Be12V 試料表面近傍の XPS による組成分析の結果 
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図 5- 5 重水素及び重水素とヘリウム混合プラズマに曝したベリリウム及びベリライド

（Be12Ti，Be12V）試料からの重水素脱離スペクトル 
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第６章 総論 

 本研究では，プラズマ対向材料としてのベリリウムに対して，重水素とヘリウムのイオ
ン照射を行い，そのガス保持特性と微細組織変化を照射下および昇温下でその場観察を行
い，ガス保持特性と微細組織変化の相関性に関する知見を得た．また，ベリリウムよりも
水素保持特性，高温下における化学安定性が優れているベリライド試料がプラズマ対向材
料としての適用可能性を検討するために直線型高密度プラズマ発生装置 PISCES-B を用い
て，プラズマ曝露実験を行い，そのガス保持特性と微細組織を調査および評価を行った．
以下に本研究で得られた結果を箇条書きで記しておく． 

（1）プラズマ対向材料としてのベリリウムにおけるガス保持特性と微細組織挙動の調査 

ベリリウムに対して重水素およびヘリウム照射を行い，そのガス保持特性をその場観
察 TEMを用いた微細組織観察から調査したところ以下の知見が得られた． 

 

 STEM-EELS によるバブル内部の直接的な元素分析によって，バブルには照射に対
応した重水素ガス及びヘリウムガスが含まれていることが明らかになった． 

 TDS と TEM の比較から，重水素照射及びヘリウム照射したベリリウムにおいて，
ガス放出とバブルには相関性が見られた．特に高温域のガス放出に関しては，バ
ブルの消滅に伴ってガス放出が起きていることが示唆された． 

 重水素及びヘリウム照射したベリリウムの微細組織挙動を比較したところ，高温
域の消滅挙動に明らかな違いが見られた．重水素バブルは重水素原子および空孔
の脱離に伴う収縮そして消滅するのに対して，ヘリウムバブルは，ヘリウムバブ
ルの移動に伴う，バブルの合体・成長とバブルの瞬間的な消滅が起きていること
が考えられた． 

 ベリリウム内部における重水素とヘリウムの安定性をガス放出スペクトルから求
められる見かけの脱離の活性化エネルギーの観点から評価した．重水素とヘリウ
ムの第二ピークの脱離の活性化エネルギーは，それぞれ 0.45 eV と 0.82 eV である
ことが示された．  

 

ITER のプラズマ・壁相互作用のシミュレーションにおける重水素バブルとヘリウムバ
ブルの取り扱いをする上でそれぞれを分けて考える必要である．特に ITER の運転温度
以上の高温下でバブルの挙動に大きな違いが見られたため，事故時核融合炉の安全・
安定な運転においてバブル振る舞いは重要となることが考えられる． 

 

（2）ベリリウムにおけるバブルの成長過程に与える圧力の影響 

STEM-EELS によってバブルの形状と内部のガス圧を評価し，形状によってバブルの圧
力の分類分けを行った．昇温下において圧力が異なるバブルの成長を観察・分析をし
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たところ以下の知見が得られた 

 ヘリウム照射を行ったベリリウム中に形成された晶癖面をもつヘリウムバブルと球
状のヘリウムバブルの形状評価とバブル内圧評価を行った．晶癖面をもつバブルで
は，真円度は0.66，バブル内部のヘリウム密度は0.4x1021 He/m2, バブル内圧は75MPa

であった．一方，球状のヘリウムバブルでは，真円度は 0.86，バブル内部のヘリウ
ム密度は 0.9x1021 He/m2, バブル内圧は 149 MPa であった．バブルの形状とバブル内
部の圧力に相関性があり，球形バブルは高圧であることが分かった． 

 673 K および 873 K でヘリウム照射をベリリウムに行い，その後室温から 1173 K ま
で昇温に伴うバブルの変化を観察した．673 K と 873 Ｋでヘリウム照射したベリリ
ウムの内部に形成されたバブルの形状はそれぞれ球状バブルと晶壁面を持つバブル
であった．673 Ｋのヘリウム照射によって形成されたバブルは高圧のヘリウムバブ
ル，873 Ｋのヘリウム照射によって形成されたバブルは低圧のヘリウムバブルが形
成したことが考えられる．  

 高圧のヘリウムバブルと低圧のヘリウムバブルの成長具合は大きく異なっており，
973 K から 1073 K にかけては，球状のヘリウムバブルつまり高圧のバブルは，バブ
ルサイズとバブル密度が大きく変化したのに対して，晶壁面を持つヘリウムバブル
つまり低圧のバブルの昇温下におけるバブルサイズ・バブル密度の変化はわずかで
あった．高圧のヘリウムバブルの方がバブルの成長が促進されることが示唆された． 

 973 Kから 1073 Kにおいて，ヘリウムバブルの拡散が確認された．ここで真円度 0.99

の高圧ヘリウムバブルと真円度 0.47 の低圧ヘリウムバブルに着目し，バブルの拡散
係数を評価したところ，それぞれの拡散係数は 2.8x10-19 m2/s と 3.3x10-20 m2/s であっ
た．高圧のヘリウムバブルが活発に拡散することでバブルの成長が促進したことが
考えられた． 

 

IITER における第一壁材料であるベリリウムにおいて，ヘリウムバブルの内圧によ
ってそのバブルの移動度に影響を及ぼすことが明らかとなった．ITER の第一壁材料
は，稼働中では 400 K ほどで材料内部には内圧が高いバブルが多く形成されること
が予測される．そのため．プラズマから受ける局所的な温度上昇によって，ベリリ
ウム内部のバブルの成長が促進し，材料特性が変化することが懸念される．運転時
には，時々刻々と変化する材料状況を把握し適切な対処をする必要があることから，
今回得られた知見は，プラズマ・壁相互作用や材料予測のためのシミュレーション
に貢献できると考える． 

 

（3）ベリリウム金属間化合物における重水素保持特性に関する研究 

ベリリウム金属間化合物であるベリライド（Be12Ti，Be12V）のプラズマ対向材料とし
ての適用可能性を検討するべく，ベリリウムを比較対象として，直線型高密度プラズ
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マ発生装置である PISCES-B で曝露実験を行い，そのガス保持特性と表面組織を分析・
評価した．以下に得られた知見を示す． 

 ベリリウム試料においてイオン種にかかわらず，試料表面にコーン状の組織が確
認された，それに対して，ベリライド試料では，その形成が抑制されたことが分
かった．TEM による断面微細組織観察では，重水素プラズマに曝したベリライドは，
微細なバブルを高密度に含む非晶質層の形成が確認された． 

 重水素及び同時照射したベリライド試料を XPS にて分析したところ，未照射試料と
比べて深さ約 20 nm まで V と Ti が濃化していることが確認された．特にヘリウムを
含んだ同時照射では，TiとVの濃度がベリリウムの濃度よりも高いことが示された． 

 重水素プラズマ照射したベリリウム試料及びベリライド試料の昇温脱離スペクトル
を得た．その試料からの重水素の総放出量を計算したところ，ベリリウムは 9.1x1019 

D/m2, Be12Ti は 2.3x1019 D/m2, Be12V は 1.5x1020 D/m2となった．ベリライド試料の重水
素の総放出量は金属 Be の 2 倍程度となった． 

 重水素及びヘリウムの混合プラズマに曝したベリライド試料は単独重水素照射した結
果と比較して重水素脱離ピークは大きく減少した．ベリリウムとベリライド（Be12Ti，
Be12V）の重水素保持量はそれぞれ 9.0x1019 D/m2，6.4x1019 D/m2，3.5x1019 D/m2であっ
た．混合プラズマで曝露したベリライド試料の重水素保持は，プラズマ中への He の混
合により金属 Be の 1/2 程度となることが明らかになった． 

 

第一壁材料としてのベリライドは，炉内で水素とヘリウムが同時に飛来する環境下にお
いては，ベリリウムよりも材料表面組織およびガス保持特性の観点から良好な特性を持つ
ことから，プラズマ対向材料としての適用可能性はあると考えられる．しかしその一方で
金属間化合物は一般的に脆く，またベリライドに含まれる Ti や V などはベリリウムよりも
高い電子密度を持つ添加元素などは，ITER の安全・安定な炉運転に影響を与えることから，
第一壁材料として使用については，総合的に判断する必要がある． 
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今後の展望 

本研究では，イオン銃直結型のその場 TEMでバブルのガスとバブルの挙動には，強い相
関性があることを明らかにした．今後は，さらなるバブルとガスの相関性の調査と，より
実機環境下に近い重水素とヘリウムを保持したベリリウムの振る舞いを明らかにしていく． 
現在，その場観察 TEM に QMS を取り付けることによって，微細組織変化とガス放出挙

動を同時観測できる TEM-QMS による研究を進めている．また，京都大学化学研究所にあ
る STEM-EELS 内で昇温実験を行い，昇温下においてバブル内のガス分布を調査している．
この TEM-QMS と STEM-EELS の実験から既にベリリウムの重水素バブルの消滅挙動につ
いて，新たな知見が得られている．実機環境下でのバブルの振る舞いを理解するために，
イオン照射装置を使い，ベリリウム中に重水素とヘリウムを保持させたときのバブルにつ
いても調査している．こちらについても既に STEM-EELSによって重水素とヘリウムの分布
結果を得ている．重水素とヘリウム照射を行ったベリリウムのバブルは，バブル内にヘリ
ウムが存在し，バブル表面に重水素が偏在することが明らかとなっている．さらに研究を
進め，バブル表面にある重水素はベリリウムと結合し，ベリリウム水素化物が形成されて
いるかどうか調べていく予定である． 

バブルの振る舞いを明らかにすることで，将来の核融合炉の実現やバブルの形成が予想
される原子炉や宇宙工学分野の発展への貢献を望む． 
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