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第1章  

序論 

1.1 研究の社会的背景 

昨今， 19 世紀の産業革命以来の地球温暖化が問題化し，世界的な二酸化

炭素(CO2)の消費量を削減する動きが今世紀初頭より続いている。さらに

2020 年には，我が国において 2050 年頃までに CO2排出量を実質的にゼロに

するカーボンニュートラルを目指すことが宣言された[1]。これにより自動車

の排気ガス，火力発電など化石燃料エネルギーを利用するすべての技術，製

品などは近い将来大きな転換期を迎えると考えられている。 

ここで重要となるのが，多くの石油，石炭を使用する火力発電の代替手段

である。その候補として，既存技術として主に挙げられるのは水力発電，風

力発電，太陽光発電，原子力発電などである。しかし，これらには以下に示

すような課題が存在する。まず，水力発電は建設可能な土地が非常に限られ

る上に，ダム湖の形成など，周囲の環境へ与える影響が大きい。風力発電も

十分な発電量を確保するためには一定以上の風速が常に吹いている地域に

建設する必要があり，水力発電と同様に建設可能な土地が限られる。また運

転時に低周波騒音を発生させるため，人口密集地などへの建設は困難である。

太陽光発電は生成できるエネルギー密度が低く，大電力を供給するためには

非常に広範な土地を必要とする。さらに，天候によっても発電量は大きく影

響を受けてしまう。原子力発電は安定的な電源供給を行える一方で，発電所

からの放射能漏洩や，稼働中，廃炉後に排出される高レベル放射性廃棄物と

いった大きな社会的リスクを抱えている。さらに燃料となるウランも埋蔵量

に限りがある。 
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このように，カーボンニュートラル社会を実現する上での，火力発電に代

わる発電手段の確保は喫緊の課題であるが，上記のような課題を抱えている

のが現状である。その一方で，世界的な人口増加によりエネルギー需要はい

まだ拡大を続けている。すなわち，カーボンニュートラルを実現しつつエネ

ルギー需要を満たすには，建設に際する環境への影響が比較的少ない，燃料

が豊富に存在し，大電力を供給可能，高レベル放射性廃棄物を排出せず，さ

らに発電過程において CO2 を排出しない発電方式が求められる。これの候

補として期待されているのが，核融合反応を利用して電力を生み出す，核融

合発電である。 

1.2 近年の核融合炉研究動向 

核融合発電は次世代の発電方式として期待され，半世紀以上に渡り国内，

国外において活発に研究が進められている。この核融合反応自体は多くの元

素で起こりうる反応である。しかし，原子核同士が接近した際は，それぞれ

の原子核が持つ正電荷に起因するクーロン力で反発しあうため，核融合が起

こるためには原子核の運動エネルギーがクーロン力に打ち勝つ必要がある。

一般にこのような状態を実現するためには，反応系をプラズマ化した上で加

熱を行い，粒子の並進エネルギーを数 keV 以上に高める必要がある。この

ため，現実的なエネルギー投入量で発電に必要なエネルギーを取り出すこと

の可能な反応は非常に限られる。その中で最も典型的なものが，(1.1)式に示

す，重水素(D)と三重水素(トリチウム，T)を用いた D–T 反応と呼ばれるもの

である。 

D + T → He4 + 𝑛 (14.1 MeV) (1.1) 

D–T 反応では D 原子と T 原子の核融合反応により，ヘリウム 4(4He)と中
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性子が 1 個ずつ生成される。この中性子は 14.1 MeV のエネルギーを持って

おり，この中性子からエネルギーを取り出して発電をするというのが基本的

な核融合炉の設計思想である。さらに，D–T 反応は核融合反応の中でも比較

的低エネルギーで実用的な断面積を得られる反応として知られている。図 

1.1 に水素同位体による核融合反応断面積データ[1]を示す。D–T 反応断面積

の極大値は 100 keV 付近で見られる。これは，図中へ示した，D–D 反応の一

種である D 原子同士の核融合によりヘリウム 3 (3He)を生成する反応，およ

び D 原子と 3He 原子の核融合反応である D–3He 反応と比較して，比較的低

エネルギーで効率的に核融合反応を起こすことができる。そのため，現在計

画されている核融合炉の多くは D–T 反応を利用することを想定して設計さ

れている。 

現在の核融合研究の国際的な動向として，実証実験炉による発電効果の実

証が当面の目標とされている。現在フランスでは我が国をはじめとする各国

の協力の下，国際熱核融合実験炉(International Thermonuclear Experimental 

Reactor: ITER)の建設が進んでおり，2025 年の稼働開始，2035 年の核融合運

転開始を目標としている。表 1.1 に ITER の性能諸元[3]を示す。この ITER

は一方 ITER 計画の幅広いアプローチ(BA)活動の一環として，我が国におい

てもトカマク装置 JT–60SA が 2020 年に完成し，ITER を補完するプラズマ

実験が今後実施される予定である。これらのみならず，イギリスに存在する

トカマク装置である JET (Joint European Torus)，ドイツのヘリカル装置 W7-

X (Wendelstein 7-X)，中国のトカマク装置 EAST (Experimental Advanced 

Superconducting Tokamak)など，世界各国で研究が進められている。これらの

核融合炉研究は，大学，公的研究機関などが主導して行われてきた。しかし

近年，国内における特筆すべき動向として，核融合ベンチャー企業が相次い
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で設立されつつあることが挙げられる。その例として，京都大学発スタート

アップ企業として 2019 年に設立され，商用核融合炉の実現を目標とする京

都フュージョニアリング株式会社[4]，レーザー核融合商用炉の実現を目指す

株式会社 EX-Fusion[5]，独自設計によるヘリカル型商用核融合炉の実現を株

式会社 Helical Fusion[6]などがある。このように，これまで大学や公的研究機

関を中心として行われてきた核融合研究は，近年民間企業による核融合炉設

計活動，技術実証が非常に盛んになっている。 

  



5 

 

 

 

 

図 1.1 重水素と各核種との核融合反応断面積([1]より作成) 

 

表 1.1 ITER の設計値[3] 

核融合出力 500 MW 

エネルギー増倍率 10 (~400 s), ~5 (定常運転) 

大半径/小半径 6.2 m / 2.0 m 

プラズマ電流 15 MA 

最大磁場(コイル中心) 11.8 T 

最大磁場(プラズマ中心) 5.3 T 

プラズマ体積 840 m3 

最大加熱パワー 73 MW 
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1.3 核融合炉の構造 

本項では，核融合炉の基本的構造について説明する。ITER などの磁場閉

じ込め式核融合炉は，一般にトーラス形の真空容器とその周囲に配置される

コイルなどの関連機器で構成される。図 1.2 に磁場閉じ込め式核融合炉の模

式図を示す。核融合反応を起こすためには，まずプラズマを空間中に閉じ込

めることが必要である。プラズマの閉じ込めは，磁場の作用によって閉じ込

めを図る手法が一般に採られる。この磁場をどのように作るかによって，磁

場閉じ込め式核融合炉はトカマクとヘリカルという二つの形式に大別され

る。トカマク型では，真空容器のトロイダル方向に沿ってコイルが配置され

る。またトーラスの中心軸に配置されるソレノイドコイルに電流を流し，ト

ーラス内のプラズマに，トロイダル方向の電流を誘起させる。これにより，

ポロイダル方向の磁場形成を行い，トロイダル磁場と組み合わせて粒子を閉

じ込める方式である。一方ヘリカル型では，コイル自体をらせん状にトーラ

スに絡みつくように配置することで，らせん状磁場を形成する方式である。

構造はトカマクよりも複雑であるが，プラズマ内に電流を流す必要がないた

め，後述するトカマク型で問題となるディスラプションが発生しないなど独

自の利点を併せ持っている。 

次に，核融合炉真空容器およびその周辺に配置される機器について述べる。

ここでは簡単のため，トカマク型を例に説明する。図 1.3 にトカマク型核融

合炉のポロイダル断面の概略図を示す。真空容器内にはプラズマに対向する

第一壁のほかに，ダイバータと呼ばれる機器が配置される。核融合炉では，

プラズマからの熱流束，粒子束を磁場によってある一定の領域に集中させる

ことで，第一壁への負荷を低減させる他，核融合反応生成物であるヘリウム

灰の排気，核融合プラズマからプラズマ対向材を遠ざけることによるプラズ
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マ性能の向上を図っている。このような磁場構造はダイバータ配位と呼ばれ，

集中させた熱，粒子を受け止めるのがダイバータである。さらに第一壁の外

側には，ブランケットと呼ばれる，核融合反応からの発電において重要な役

割をする機器が配置される。ブランケットは核融合プラズマから飛来する高

速中性子との核反応を利用して，中性子の運動エネルギーを熱として取り出

す，燃料となるトリチウムを生成するといった機能を持つ。トリチウム生成

という役割に注目すると，ブランケットはトリチウム増殖材が固体である固

体増殖ブランケットと，液体である液体増殖ブランケットの二つに大別され

る。ここでは，トリチウム増殖材として液体を使用する，液体増殖ブランケ

ットについて説明する。液体増殖ブランケットは，構造材とその中を流れる

流体材料で構成される。ブランケット内でトリチウムは，主に以下に示すリ

チウムの中性子破砕反応により生成される。 

Li6 + 𝑛 → He4 + T + 4.8 MeV (1.2) 

さらに，ブランケット流体にベリリウム(Be)を添加することで，下記に示す

中性子との反応により中性子量を増やすことで，より効率的な T 生成を行う

形式のブランケットも存在する。 

Be9 + 𝑛 → 2 He4 + 2𝑛 − 7 MeV (1.3) 

言い換えればブランケット流体は，Li，もしくは Li と Be が含まれている必

要がある。その他にも，中性子を遮蔽し炉外部への放射線拡散を防止する機

能，構造材への腐食性を持たない，あるいは軽減することができることなど，

ブランケット流体には多様な機能が要請される。 
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図 1.2 磁場閉じ込め式核融合炉模式図 

 

 

図 1.3 トカマク型核融合炉断面概略図  
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1.4 液体金属を用いた核融合炉機器 

前節において，核融合炉の構造について述べた。この中でも，特にダイバ

ータ，ブランケットは炉の機能や安定性の根幹をなすといっても過言ではな

い重要機器である。ダイバータは定常的な高熱負荷に曝されるため，定期的

な交換が必要になり，その際は真空容器を大気解放し，交換する必要が生じ

る。すなわち，ダイバータ材料の寿命は炉の安定運転可能な期間に直結する。

また，ブランケットは発電用タービンを回すために必要な熱を取り出すとい

う役割がある一方，核融合反応の燃料である，かつ地球上では非常に希少な

元素であるトリチウムを生成するという役割もある。これらはどちらも炉の

根幹的機能に関わる部分である。 

しかしながら，1023 m-2s-1 超える高イオン粒子フラックス，数百 MW に上

る核融合出力が発生する炉の環境下において機能するダイバータ，ブランケ

ットの設計は工学的難易度が非常に高い。以下に，ダイバータ，ブランケッ

トにおける技術的，物理的課題の一例を列挙する。 

 

ダイバータにおける課題 

⚫ 固体材料によって核融合プラズマからの粒子，熱を受け止めるこ

とを考えた場合，定常的な負荷による急速な機械的劣化，すなわ

ち材料の溶融や，現在 ITER などで採用されているタングステン

(W)においては，材料温度が延性脆性遷移温度を超えることによ

って破損してしまうことが懸念される。ITER では，定常熱負荷

は 10 MW/m2 程度となることが予想されている。この程度の負

荷であれば現在採用されているタングステン(W)，および炭素繊

維強化プラスチック材料(CFC)でも十分な耐久性を持つとされる。
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しかし，ITER 以降の実際に発電を行う商用炉を仮定した場合，

定常熱負荷は ITER の数倍まで到達すると予想されている[7]。そ

の際，上記の材料では長期運転に耐えられない可能性がある。 

⚫ 核融合炉では，上記の定常的な熱負荷以外に，突発的現象による

非定常熱負荷も発生する。その例が，前節において言及したディ

スラプション，および Edge Localized Mode (ELM)による熱負荷で

ある。ディスラプションは ms の時間スケールでプラズマが瞬間

的に消滅し，プラズマ内の熱，粒子が放出される現象である。た

だし，ITER や原型炉ではディスラプションを発生させないこと

が原則となるので，運転中の非定常熱負荷としては，次に示す

ELM によるものが重要となる。ELM は核融合プラズマの周辺輸

送障壁部に局在する電磁流体力学不安定性の一種である。ELM

が発生するとプラズマから熱，粒子負荷がスクレイプオフ層を介

して周期的にダイバータへ放出される。上述のディスラプション

や ELM による非定常熱負荷が発生した場合，ITER クラスの炉に

おいても，タングステン材料の溶融によるダイバータの熱除去性

の劣化，および破損が懸念される。 

 

ブランケットにおける課題 

⚫ ブランケット配管構造が複雑になるため，建設に係るコストの増

大が懸念される。特にヘリカル型核融合炉では，らせん状コイル

によって磁場形成をする都合上，より配管構造は複雑となる。 

⚫ ブランケット流体にはトリチウムの効率的生成，およびその回収

容易性，中性子遮蔽性，化学的安定性(構造材への低腐食性)，高
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熱効率，保守の容易性など，多くの要素が求められる。それらを

実現する材料の探索，およびブランケット構造設計が必須である。 

 

しかし近年，ダイバータ，ブランケット双方において，液体金属材料を使

用した新しい装置コンセプト，および材料が報告され，注目を集めている。

以下の節において，ダイバータ，ブランケットそれぞれの場合について述べ

る。 

1.4.1 液体金属ダイバータ 

液体金属ダイバータとは，核融合炉ダイバータにおけるプラズマとの接触

部分に液体金属を採用したものである。液体金属のプラズマ対向機器への応

用は 1970 年代から検討されてきた。最初の報告例は，UWMAK–1 という装

置の設計においてなされた，自由落下する液体リチウム(Li)を用いたダイバ

ータである[8]。その後液体 Li ダイバータを用いることによるプラズマ閉じ

込め性能の改善などが発見され，今日に至るまで多くのプラズマ相互作用実

験，ダイバータ設計などの報告例がある[9]–[13]。このように液体 Li が主要

な液体金属ダイバータ材料として研究される一方で，スズ(Sn)および Sn–Li

合金を用いた液体金属ダイバータの研究も盛んである[14]–[21]。これら液体

金属ダイバータの利点は，流動させることにより高効率な熱除去，粒子排気

が達成できる点，ディスラプションの防止や ELM の軽減が期待される点，

そして最も大きなものが，固体材料で懸念される熱負荷による破損リスクを

取り除けるという点である。現在では，液体金属を自由落下させる方式[22]–

[24]，電磁ポンプで強制流動させる方式[25]，[26]など，多様な液体金属ダイ

バータの報告例が存在する。 
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1.4.2 カートリッジ式液体金属ブランケット 

1.3 節において，ブランケットの配管構造の複雑性，およびヘリカル型核

融合炉でそれが顕著に問題化することを述べた。この問題点を解決するため

に提案されたのが，CARDISTRY–B と命名されたカートリッジ式液体金属ブ

ランケット[27]–[31]と呼ばれるものである。これは宮澤らによって提案され

たヘリカル型核融合炉のブランケットシステムである。これはブランケット

を含む真空容器を切り分けたホールケーキ様に分割するというアイデアに

基づいて設計されている。CARDISTRY には，Slit–wall[32]と呼ばれる機構が

取り入れられている。Slit–wall の概略図を図 1.4 に示す。典型的なブランケ

ットはプラズマ対向壁の後ろに配置され，構造材，およびブランケット流体

が直接プラズマに曝されることはない。一方 Slit–wall は，ブランケット流体

をプラズマ対向壁表面に沿って流下させ，下部に配した貯槽へ流し，貯槽か

らアルキメデスポンプによって汲み上げ，再び流下させるという機構となっ

ている。Slit–wall の大きな利点は，ブランケット設計でネックとなる複雑な

配管構造を排することが可能な点である。ただし，典型的なブランケット流

体に求められる多機能性に加えて，水素同位体プラズマとの相互作用も考慮

する必要があるため，適正な材料の探索が必要である。 
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図 1.4 Slit–wall 機構概念図 
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1.5 核融合炉機器候補材料となる Sn 系液体金属 

1.5.1 液体 Sn 

液体金属ダイバータの有力な候補材料として，Sn が挙げられる。Sn は常

温で固体であるが，単体の融点は 14 族元素中で最も低い 232 °C であり，比

較的低温で液化させることが可能な金属である。Sn を液体金属ダイバータ

に用いる際の大きなメリットは，その低蒸気圧性による核融合プラズマへの

不純物混入リスクの低減である。図 1.5 に種々の金属における蒸気圧温度依

存性[22]を示す。1000 K においては同じく液体金属ダイバータの候補材料で

ある Li と比較して 7 桁程度低い蒸気圧となっており，ダイバータからの不

純物混入リスクを大きく低減できる。加えて Sn は核融合プラズマの維持の

観点でも有効である。固体ダイバータ材料である W などの重金属元素は，

核融合プラズマへ混入するとプラズマ中のエネルギーの放射損失を増大さ

せ，電子温度などのパラメータを悪化させてしまう。そのため，これらの核

融合プラズマ中への混入は避けるべきである。そのためには，重金属元素が

混入しないような構造をとるか，プラズマ対向材料に原子番号の小さい金属

を用いることが必要である。Sn は原子番号が比較的小さく核融合プラズマ

からの放射損失リスクも比較的小さいため，プラズマ対向機器の材料として

有用である。ほかにも Sn は，大気中水分との反応性も Li と比較して低く扱

いやすい点，自然界に潤沢に存在し低コストである点などダイバータへの応

用上有利な特性を持ち合わせている。 
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図 1.5 各種金属の蒸気圧温度依存性([22]より作成) 
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1.5.2 スズ–ビスマス–リチウム–エルビウム合金(SBLE) 

スズ–ビスマス–リチウム–エルビウム合金（SBLE）はカートリッジ式液体

金属ブランケット CARDISTRY の現行モデル，CARDISTRY-B3 のブランケ

ット流体材料候補として期待される合金材料である。これは，低融点合金を

作り出すことが可能な Sn，Bi にトリチウム増殖材として Li を加え，さらに

配管材料であるステンレス鋼への腐食性を低減させるために Er を微量添加

した四元合金である。宮澤らによる状態図計算[32]によると，Sn 42.1% Bi 

30.8% Li 24.9% Er 2.2%の組成を持つSBLEは 135 °Cにおいて液相が出現し，

600 °C で完全に液相となることが示されている。さらに，球殻モデルを用い

たトリチウム増殖比(TBR)計算の結果，SBLE のみの場合は 1.30，トリチウ

ム増殖を促進するためにベリリウム(Be)を添加した場合は 1.72 と良好な

TBR を得られることも期待されている[32]。加えて Slit–wall で使用する場合

は液体金属の蒸気圧が低いことが重要となるが，近藤らによって 500 °C に

おいて 4.2 × 10-4 Pa という低蒸気圧を実現できることも報告されている[33]。

以上のような特性から，SBLE は CARDISTRY-B3 のブランケット流体材料

の候補として期待されいる。 

1.6 水素プラズマ相互作用における先行研究と課題 

1.6.1 Sn 

Sn と水素プラズマの相互作用については，核融合分野と半導体プロセス

分野において先行研究が見られる。 

核融合研究においては，主に水素同位体プラズマ照射時のイオンによるス

パッタリング，および Sn の水素吸蔵量に着目した研究が報告されている。
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Coventry らは液体 Sn の水素同位体イオン，He イオン，および Sn イオンに

よるスパッタリング収率を実験，シミュレーションによって評価し報告して

いる[16]，[17]。その結果，水素イオンによる液体 Sn のスパッタ収率が 0.01

程度となり，試料温度に対して非線形的に増加することが見い出されている。

しかし，水素プラズマを照射した際のスパッタ収率は報告されていない。 

水素吸蔵に関しては，Loureiro ら，および Ou らによる報告例がある。

Loureiro らはトカマク装置 ISTOK を用い，Sn および Sn–Li 合金へ 3 s 程度

のプラズマ照射を行った際の重水素吸蔵特性を核反応分析によって定量的

に評価した[34]。その結果，液体 Sn，Sn–Li ともに 10-4オーダーの低水素吸

蔵比を示すことを見出している。しかし，プラズマ照射時間が 3 s と短く，

定常的なプラズマ照射を受けた際の挙動については明らかになっていない。

Ou らは，Nano–PSI，Magnum–PSI の，イオンフラックス，プラズマ密度の異

なる装置においてそれぞれ Sn へのプラズマ照射実験を行い，Sn の重水素吸

蔵特性について詳細に報告している。加えて，プラズマ照射時に液体 Sn か

らの液滴が放出される現象を観測し，同文献にて報告している。この Sn か

らの液滴放出現象は，佐々木らによる液体 Sn へのアルゴン(Ar)マグネトロ

ンプラズマ照射実験でも観測されている[36]。Ou らはこの液滴放出について

追加の実験による調査を行い，液滴放出現象をモデル化して考察，報告して

いる[37]。 

半導体プロセス分野においては，極端紫外線(EUV)リソグラフィ光源研究

に関連して，水素イオンや水素ラジカルによる Sn の化学スパッタリングに

着目した研究が報告されている。van Herpen らは，水素ラジカルによるシリ

コン(Si)基板，ルテニウム(Ru)基板からの Sn 除去実験を行った[38]。Braginsky

らは水素グロープラズマをシリコン添加モリブデン(Mo:Si)多層膜ミラーへ
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照射し，Sn の化学スパッタリング挙動を調査し Sn 除去レートの H 原子フラ

ックス依存性を測定し報告している[39]。 

このように，核融合，半導体プロセスの分野で水素プラズマ照射時の Sn

の挙動について先行研究が報告されている。しかし，水素プラズマ照射下で

の固体および液体 Sn の水素吸蔵，また液体 Sn への水素プラズマ照射時の

スパッタリングについての報告例は非常に少ない。核融合研究において扱わ

れるプラズマはイオン密度と電子密度がほぼ平衡した高温，高密度プラズマ

が主である。しかし，近年，核融合炉のダイバータ近傍領域に Ar ガスを注

入し，ダイバータへ入射する粒子束，熱流束のエネルギーを低減する非接触

プラズマの研究[40]–[43]が盛んになっている。非接触プラズマの条件の下で

は，ダイバータ近傍のプラズマは数 eV 程度の低電子温度となることが予想

されている。このように，核融合の分野においても低電子温度プラズマの知

見が求められるようになっている。従って低電子温度水素プラズマ照射時の

Sn の水素吸蔵，スパッタリング挙動を調査することは非常に重要である。 

1.6.2 SBLE 

SBLE に関する報告例は非常に少ない。その中でも SBLE と水素の相互作

用において興味深い報告が，宮澤らによってなされている。宮澤らは 500 °C

まで加熱した液体 SBLE へ水素ガスを噴霧しつつかき混ぜるという実験を

行った。その結果 SBLE 表面の酸化物が除去され，金属光沢のある，非酸化

表面が表出することを見出した[32]。しかし，水素プラズマ照射を行った際

の SBLE の挙動についての報告例はない。1.4.2.節において述べたように，

Slit–wall コンセプトを実現させるためには，水素同位体プラズマとの相互作

用の調査が必須である。一方，ブランケット材料としての応用性の検討のみ

ならず，SBLE の水素プラズマ相互作用の調査は，これまで報告例がほとん
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どない 3 元素以上で構成される液体金属合金のプラズマ相互作用に関する

実験データとして，学術的に有意義であると考えられる。 

1.7 研究目的 

1.5 節において述べたように，液体金属ダイバータ候補材料である Sn の非

平衡プラズマ照射下での水素吸蔵，およびスパッタリング挙動の報告例は非

常に少なく，近年の核融合研究の動向から，低電子温度水素プラズマとの相

互作用に関する知見が求められている。一方，カートリッジ式液体金属ブラ

ンケット材料の候補である SBLE においては，水素ガス噴霧の際の挙動は報

告されているが，水素プラズマを照射した際の挙動は報告されていない。 

そこで本研究では，Sn の水素吸蔵，スパッタリング挙動，ならびに SBLE

の水素プラズマ照射時の挙動を，実験室スケールの小型プラズマ装置を用い

て調査することを目的とした。小型プラズマ装置は数メートルスケールの大

型プラズマと比較して，装置改造，測定機器の変更が容易である。従って本

研究のアプローチとして，真空容器容積が 0.01 m3程度の小型プラズマ装置

を自作し，Sn 実験，および SBLE 実験の際，適宜プラズマ生成方式，測定機

器を取り換えつつ実験を実施することとした。 

1.8 本論文の構成 

本論文は全 6 章で構成される。第 1 章においては，近年の核融合研究の動

向を概説するとともに，液体金属を用いたプラズマ対向機器の開発，研究が

進んでいることに触れ，それらの候補材料である Sn および SBLE について

概説した。 

第 2 章では，自作した実験装置の構造，プラズマ生成方式およびその特徴，

プラズマパラメータについて説明する。加えて測定に用いた測定法，測定機
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器についても説明する。 

第 3 章では，固体および液体 Sn の水素プラズマ照射後の水素吸蔵量測定

について述べる。まず水素吸蔵量測定のための測定機器キャリブレーション

について説明する。その後固体および液体 Sn 試料の水素吸蔵量測定結果に

ついて述べ，加えて Sn 試料内の深さ方向水素分布測定についても説明する。 

第 4 章では原子吸光分光法を用いた，水素プラズマによる Sn のスパッタ

リングの測定について述べる。まず，原子吸光分光測定のために構築した光

学系および測定システムについて説明する。続いて，固体および液体 Sn の

原子吸光分光測定結果を用いたスパッタ収率の算出およびその温度依存性

について述べる。加えて，水素プラズマ照射時と，水素イオンビーム照射時

のスパッタ収率の違いについて，先行研究と比較しながら考察する。 

第 5 章では SBLE の水素プラズマ照射実験について述べる。まず SBLE の

導入，および事前処理などについて説明し，水素プラズマ照射時に観測され

た SBLE の発泡現象について述べる。続いてプラズマからのイオンフラック

スを変化させた際の発泡挙動変化の観察およびチャンバー内水素分圧の時

間変化測定などについて述べる。さらに，X 線光電子分光法を用いて行った

発泡に際して飛散する SBLE 液滴の組成分析，およびそれらの結果をもとに

発泡機構の考察を行う。 

第 6 章では本研究を総括し，今後の展望について述べる。 
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第2章  

実験装置および測定手法 

2.1 はじめに 

本章では，実験に用いたプラズマ装置および測定手法について説明する。

実験装置は Sn 水素吸蔵量測定実験用，Sn スパッタリング実験用，SBLE 実

験用の 3 つのバリエーションが存在する。本章では，それぞれの実験におけ

る装置構成，および電子温度，電子密度などのプラズマパラメータについて

説明するとともに，使用した測定機器や手法についても述べる。 

2.2 Sn 水素吸蔵量測定において用いる実験装置と測定手法 

2.2.1 実験装置 

今回，Sn の水素吸蔵量測定方法として後述する昇温脱離法を採用した。

Sn は先行研究[1]，[2]でも報告されているように，水素吸蔵比は 10-3 程度と

非常に少なく，測定する吸蔵水素量も 1010 molecules cm−3 程度の少量である

ことが予想される。従って測定の際，表面に付着する大気由来の水分子によ

る信号がバックグラウンドとして観測される可能性がある。以上のことから，

Sn 試料導入からプラズマ照射，TDS 測定に至るまでを真空環境下で完結さ

せることが望ましい。そこで，以下のような実験装置を製作した。 

実験装置概略図を図 2.1，図 2.2 へ示す。本装置は，サンプル交換部，TDS

部，プラズマ部の 3 つで構成される。以下各部の役割について説明する。 

サンプル交換部は測定試料の交換を行う部分である。試料は移送用フォー

クにサンプルホルダ(図 2.3)とともに配置される。このフォークによって
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TDS 部，プラズマ部へ試料を移送し，実験を行う。また，サンプル交換後の

真空排気を円滑化するため，交換部の大気解放においては N2 ガスによって

パージを行う。 

TDS 部では，TDS 測定の他，プラズマ照射前の事前加熱による脱ガス処

理を行う。試料の加熱は下部に設置された赤外線ヒーターによって行われる。

ヒーター先端の石英ロッドにはサンプルホルダをフォークから取り外し，固

定するための治具(サンプルゲッター)が取り付けられている。TDS 測定中，

および脱ガス中の試料温度は上部のフッ化バリウム(BaF2)窓を通して赤外線

放射温度計によって測定される。加えて，図 2.2 に示す位置に水素分圧測定

用の四重極質量分析計(QMA, Pfeiffer Vacuum 製 QMG 220)を配置している。 

プラズマ部は，試料へのプラズマ照射を行う部分である。チャンバー下部

にはサンプル固定用のサンプルゲッターが取り付けられている。プラズマは，

プラズマ部上部から挿入した SUS304 製のメッシュ状電極に DC 電圧を印加

することでグロー放電を発生させ，生成する。プラズマ生成用のガスはチャ

ンバー側面に配置されたガス導入口より導入される。 

上記の各部はそれぞれロータリーポンプ，ターボ分子ポンプを組み合わせ

た排気系により真空排気される。各部の到達真空度はそれぞれ，サンプル交

換部 10-5 Pa，TDS 部 10-6 Pa，プラズマ部 10-4 Pa である。 
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図 2.1 Sn 水素吸蔵量測定実験装置(側面図) 

 

 

図 2.2 Sn 水素吸蔵量測定実験装置(上面図) 

 

 

図 2.3 サンプルホルダ 
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2.2.2 DC グロー放電 

前節で記述の通り，本装置ではチャンバー上部から挿入したメッシュ状電

極にDC電圧を印加することでグロー放電を発生させることでプラズマを生

成する。図 2.4 に，電極に正電圧を印加して生成した DC グロー放電におけ

る電位分布の模式図[3]を示す。図中右端が電圧を印加している電極，左端が

接地電位をとった壁に対応する。DC グロー放電は一般に数百 V 程度の高電

圧が電極に印加される。従って，接地電位に対するプラズマ電位もそれに付

随して数百 V 程度となることが特徴である。すなわち，プラズマからシー

スを介してサンプルに飛来するイオンは数百 V 程度のエネルギーを持って

飛来する。典型的なプラズマ密度は 109 cm-3台，電子温度は ~1 eV 程度であ

る。 

 

図 2.4 DC グロー放電時の電位分布([3]より作成) 

  

電
位

陰
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2.2.3 昇温脱離法(TDS)[4] 

昇温脱離法(Thermal Desorption Spectroscopy: TDS)は，真空環境下で金属な

どの測定対象を加熱し，対象から脱離する水素の分圧を測定することで，試

料内に存在する水素量を定量的に算出する手法である。試料を加熱して水素

を脱離させるという測定の性質上，試料内での水素深さ分布に関する情報は

得られないが，測定が比較的簡便である，また水素量についての良好な定量

性を得られるなどの特徴がある。測定の手順として，まず試料を加熱しつつ

水素分圧を測定することで，水素分圧の温度依存性(以下 TDS スペクトル)を

得たのち，それを積分することで，単位面積当たりの水素脱離量を算出する

ことができる。 

ここで，試料を等速昇温で加熱し，水素の試料からの脱離速度が水素分圧

に比例する場合を考える。その時，単位面積当たりの水素脱離量𝑄H2
は下記

のように計算される。 

𝑄H2
=

𝑆

𝐴𝑘𝐵𝑇𝑔
∫ 𝑃H2

 𝑑𝑡
∞

0

 (2.1) 

ここで，Sは真空系の実効排気速度，Aは測定試料の面積，kBはボルツマン

定数，𝑇𝑔は脱離水素分子のガス温度，𝑃H2
は水素分圧である。上式において，

A，kB，Tは既知の物理定数，または簡単に測定できる値である。しかし，S

はガス種や，真空装置の形状などによって変化し，装置固有の値をとる。ま

た実験には四重極質量分析計，もしくは圧力計を用いて水素分圧が測定され

る場合が多い。その際得られる測定値は，測定値に比例する電流もしくは電

圧として測定機器から出力される。従って出力される値に適切な係数を掛け

て水素分圧値へ変換する必要がある。すなわち， 
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𝑃H2
= 𝐾𝐼H2

 (2.2) 

のような変換を必要とする。ここで，𝐼H2
は測定器の出力，Kは水素分圧へ

の変換係数である。Kもまた装置固有の値である。 

以上のように，水素脱離量の定量的測定のためには，S，K の値を実験的

に精度よく求める必要がある。 

2.2.4 四重極質量分析計(QMA)[5]–[9] 

四重極質量分析計(Quadruple Mass Analyzer: QMA)は，気体中，およびプラ

ズマ中の原子・分子の同定，質量計測に広く用いられる機器である。図 2.5

に QMA の構造概略図を示す。QMA は大きく分けて，オリフィス，イオン

化室，四重極質量フィルタ(quadruple mass filter，以後は四重極部と呼ぶ)，イ

オン検出器で構成される。以下，各部の役割について説明する。 

イオン化室では，フィラメントに電流を流して加熱し，熱電子を放出させ

る。その熱電子を電界で加速し，オリフィスを介して進入してくる気体分子

に衝突させる。この時，電子の持つエネルギーが原子あるいは分子のイオン

化エネルギーを上回っている場合，気体粒子は電離する。このイオンはイオ

ン化室後部に配置された電極によって引き込まれ，四重極部へ進入する。 

 
図 2.5 四重極質量分析計の概略図  
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四重極部の構造を図 2.6 に示す。四重極部では，4 本の円筒状電極が平行

に配置され，それぞれ対向する電極ペアにそれぞれ，𝑈 + 𝑉cos(𝜔𝑡)および，

−(𝑈 + 𝑉cos(𝜔𝑡))の電圧が印加されている。ここで，電極間の距離を 2𝑟0と書

き，図中に示す方向に x，y，z 軸を取る。この時，それぞれの軸方向におけ

るイオンの運動方程式は， 

𝑚𝑖

𝑑2𝑥

𝑑𝑡2
+

2𝑒

𝑟0
2

(𝑈 + 𝑉cos(ωt))𝑥 = 0 (2.3) 

𝑚𝑖

𝑑2𝑦

𝑑𝑡2
+

2𝑒

𝑟0
2

(𝑈 + 𝑉cos(ωt))𝑦 = 0 (2.4) 

𝑚𝑖

𝑑2𝑧

𝑑𝑡2
= 0 (2.5) 

となる。ここで，𝑚𝑖はイオン質量，𝑒はイオンの持つ電荷である。(2.5)式よ

り，イオンは z 軸方向へ等速運動をすることが分かる。さらに，(2.3)式，(2.4)

式に対し，以下のような変数変換を行う。 

ωt = 2𝜉 (2.6) 

𝑎 =
8𝑒𝑈

𝑚𝑖𝑟0
2𝜔2

 (2.7) 

𝑏 =
4𝑒𝑉

𝑚𝑖𝑟0
2𝜔2

 (2.8) 

すると，以下に示すような Mathieu の微分方程式が得られる。 

𝑑2𝑥

𝑑𝜉2
+ (𝑎 + 2𝑏 cos(2𝜉))𝑥 = 0 (2.9) 

𝑑2𝑦

𝑑𝜉2
− (𝑎 + 2𝑏 cos(2𝜉))𝑦 = 0 (2.10) 
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図 2.6 四重極部の構造および回路 

 

Mathieu の微分方程式は，パラメータ a，bの値によって，指数関数的に発散

する不安定な場合，周期的に振動する安定な場合が存在することが知られて

いる。四重極部においては，前者の場合，イオンは z 軸方向に進むにつれて

指数関数的に振幅が増大するため，やがて電極に衝突して電荷を失う。一方

後者の場合，イオンは振動しつつ四重極部を通過し，検出部へ至る。 

図 2.7 に(2.9)式，(2.10)式を U–V平面上に表したものを示す。ここでは，

イオン質量がそれぞれ m1，m2，m3 (m1 < m2 < m3)の場合を示している。図中

に示される実曲線と横軸に囲まれる領域が上述の安定領域である。さらに，

この安定領域の限界点はイオン質量の値によらず U/V が一定となる直線(A)
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上に存在する。すなわち，U/Vを一定に保ちつつ A に沿うように電極への印

加電圧を変化させることで，イオンを質量ごとに分離し取り出すことが可能

である。ただし A に沿って電圧を掃引した場合，質量分解能は最も高くなる

一方で信号強度が非常に弱くなってしまう。そのため実際の測定においては，

U/V は一定に保ちつつある程度のオフセット(Δ𝑈)をかけて掃引することで，

信号強度を確保する場合が多い。 

四重極部を通過したイオンはイオン検出器に到達し，電流信号として計測

される。高速，高感度の測定が求められる場合は，イオン検出器に二次電子

増倍管を用いて検出感度を向上させて測定する。 

 

 

図 2.7 U-V平面上での安定領域  

U

V
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2.2.5 グロー放電発光分光法(GD–OES)[10]，[11] 

グロー放電発光分光法 (Glow Discharge Optical Emission Spectroscopy: 

GD−OES)は測定対象にグロー放電プラズマを照射し，そこからスパッタリ

ングされた材料原子の発光を観測することで，元素の同定および定量的組成

比などの情報を得る測定法である。 

図 2.8 に GD−OES においてよく用いられるグリム型放電管の概略図を示

す。試料は平板上のものを用い，試料と放電管の間を O リングによって真空

封止し，内部を排気する。そして試料を電極とし，放電管内の中空電極との

間に直流，または交流電圧を印加し，グロー放電プラズマを生成する。従来

は直流電圧印加が主流であったが，非導電性材料への測定が可能であること，

自己バイアス電圧により大きなエネルギーを得られるなどの利点から，現在

は交流電圧を印加する方式が広く活用されている。放電ガスには一般にアル

ゴン(Ar)が用いられる。 

 

図 2.8 グリム型放電管模式図  
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生成されたプラズマによるスパッタリングによって試料中の原子はプラ

ズマ気相中へ放出される。プラズマ中で試料原子は原子外郭軌道電子の励

起・脱励起に起因した発光をする。この発光を発光光路から分光器へ導入し，

発光スペクトルから元素を同定する。GD−OES で用いる分光器は複数元素の

発光を同時に測定する必要があるため，ポリクロメータと呼ばれるパッシェ

ン・ルンゲ型分光器が用いられる。 

また，放電を持続することで試料のスパッタリングが進行し，より深くに

ある原子が放出されるようになる。すなわち，試料中の深さ方向の組成プロ

ファイルを得ることができる。GD−OES 測定の後，測定部分をレーザー顕微

鏡などで観察し，スパッタリング深さを測定するなどで，放電時間に対応し

た深さの定量化を合わせて行うことが多い。 

GD−OES は原理上水素を含むすべての原子を測定可能である。ただし，水

素は放電管内に残ガスとして存在する大気中水分の解離などによって一定

量が生成されるため，放電中ある程度の水素発光がバックグラウンド信号と

して観測されてしまう。水素の測定を行う場合は，このバックグラウンド信

号と，試料から放出される水素の信号を分離する必要がある。 
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2.3 Sn スパッタリング実験で用いる実験装置と測定手法 

2.3.1 実験装置 

Sn スパッタリング測定装置は，Sn 水素吸蔵量測定装置を大幅に改造する

ことで構成した。図 2.9 に実験装置の概略図を示す。Sn スパッタリング測

定を行うにあたり，プラズマ生成方式の変更を行った。本装置では，チャン

バー内に挿入したワンターンコイルに周波数 13.56 MHz の高周波(RF)電圧

を印加することで誘導結合型プラズマ(ICP)を生成する。スパッタリングの

測定には後述する原子吸光分光法を採用した。測定光の導入，観測のため，

3/8 インチ SUS 管を ICF114 フランジに溶接し，合成石英窓を配置した特殊

フランジ(AAS フランジ)を装置両側面に取り付けた。 

Sn 試料は，水素吸蔵量実験と同型のサンプルホルダとともに装置へ導入

し，図 2.10 に示すサンプルステージへ配置される。サンプルステージはチ

ャンバー下部より挿入した赤外線ヒーターの石英ロッドへ取り付けられる。

また，ステージはフィードスルーを介して DC 電源と接続され，バイアス電

圧の印加が可能である。また，チャンバー側面より熱電対を挿入し，サンプ

ルホルダへ取り付けることで試料温度を測定しつつ加熱，プラズマ照射を行

う。 

チャンバーの真空排気は水素吸蔵量測定装置と同様に，ロータリーポンプ

とターボ分子ポンプを組み合わせた排気系を用いて行う。到達真空度は 10-4 

Pa である。 

これらの他にも原子吸光分光測定を行うための光学系が実験の際には配

置される。これについては第 4 章において詳細に述べる。 
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図 2.9 Sn スパッタリング測定装置上面図 

 

 

図 2.10 サンプルステージ  
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2.3.2 誘導結合型プラズマ(ICP) 

前節で述べたように本装置では，チャンバー内部に挿入したワンターンコ

イルに RF 電圧を印加し，ICP を生成する。ICP はアンテナに流れる電流に

よって誘起される磁界とそれにともなう誘導電界によって放電し，誘導電界

が電子を加速することでプラズマが維持される。典型的な ICP は，電子密度 

1010~1011 cm-3，電子温度 2 ~ 4 eV の高密度プラズマが比較的広い圧力範囲 

(1 ~ 40 Pa)において生成可能である[3]。水素吸蔵量測定装置で用いた DC グ

ロー放電と比較すると 1 桁程度大きい密度を持つプラズマを生成できる。し

かし，プラズマ電位は DC グロー放電と比較して 1 桁程度低くなるため，シ

ースを介して飛来するイオンの持つエネルギーはDC放電の場合ほど高くな

い。従ってプラズマ照射の際は対象に負バイアス電圧を印加することでイオ

ンの入射エネルギーを大きくするなどの方法が併用される場合が多い。 

また，ICP は真空装置の外にアンテナ(コイル)を設置する外部アンテナ型，

(b)のような真空容器中へアンテナを挿入する内部アンテナ型と，アンテナの

配置方法，形状にいくつかのバリエーションが存在する。外部アンテナ型を

用いた場合， RF 整合器，アンテナとなるコイル，絶縁や真空封止に用いる

誘電体などが真空装置上部に配置される。そのため，試料の交換を比較的頻

繁に行う本装置においては，アンテナを挿入することでチャンバー上部のス

ペースを確保できる内部アンテナ型を採用している。 
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2.3.3 装置のプラズマ特性 

本装置で生成されるプラズマの電子温度，電子密度，およびプラズマ電位

をラングミュアプローブ法により測定した。測定位置およびアンテナとの位

置関係を図 2.11 に示す。測定位置はサンプルステージ直上 5 cm とした。そ

の他，導入ガス，圧力等の条件は表 2.1 へ示す。今回は入射電力を 200 ~ 600 

W まで変化させ，電子密度，電子温度，プラズマ電位の電力依存性も併せて

測定した。 

ICP などの高周波放電では，ラングミュアプローブへ流れるイオン電流，

電子電流が，プラズマへ入射する高周波電力に起因するプラズマ電位振動，

シース振動などによって周期的に変化する。その影響で，ラングミュアプロ

ーブへ入射するイオン，電子が擾乱され，適切な I−V 特性を得ることが困難

になる。そこで，本測定においては振動するプラズマ電位にプローブの電位

を追従させる RF 補償プローブ[12]を測定に使用した。 

 

図 2.11 ラングミュアプローブ測定位置  
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表 2.1 ラングミュアプローブ測定条件 

導入ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

チャンバー圧力 9.3 Pa (70 mTorr) 

アンテナ入射電力 200 W ~ 600 W 

 

測定した電子温度，電子密度，プラズマ電位の電力依存性を図 2.12 へ示

す。電子密度は 1010 cm-3のオーダーで電力に比例して増加し，電子密度はお

およそ 3 eV 程度であった。接地電位に対するプラズマ電位はおおよそ 100 

V 程度で電力に対して一定であった。これは典型的な ICP よりも高い値とな

っている。表 2.1に示すチャンバー圧力の下では，電子の平均自由行程は 1~2 

cm 程度となるが，本装置では，アンテナの背後に接地電位のチャンバー壁

が存在し，その間隔は 2 cm 程度しかない。従って，加速される電子の一部

が壁に衝突して消滅してしまうため，それに起因して浮遊電位が高くなって

いると考えられる。ただし，今回は圧力は固定としているが，圧力を変化さ

せることで電子の平均自由行程もまた変化するため，浮遊電位も変動する可

能性がある。 
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図 2.12 (a)電子温度，電子密度の電力依存性 (b)プラズマ電位の電力依存性  
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2.3.4 原子吸光分光法(AAS)[6]，[7] 

原子吸光分光法(Atomic Absorption Spectroscopy: AAS)は原子の光吸収現象

を利用し，特定の原子の密度を評価する手法である。AAS は非接触，かつ比

較的容易に基底準位の原子密度を評価できるため，プラズマ中の原子密度計

測等に有用な測定手法である。以下で AAS の原理について説明する。 

図 2.13 に示すように，ある周波数𝜐をもつ単色光が長さ𝑙の吸収体を通過

する場合の光吸収を考える。入射光強度𝐼0，透過光強度𝐼とすると，Lambert

の法則より次の関係が成り立つ。 

𝐼 = 𝐼0exp (−𝜅(𝜈)𝑙) (2.11) 

ここで，𝜅(𝜈)は吸収体の吸収係数である。これは，物体が単位長さあたりど

の程度光を吸収するかの指標であり，吸収体中の原子密度の情報を含む物理

量であると考えることができる。 

 

図 2.13 吸収体による光吸収 

 

次にこの𝜅(𝜈)について考える。一般に光のスペクトルはある程度の周波数

範囲で拡がりを持って観測される。この拡がりには，量子力学的作用に基づ

く自然拡がり，粒子同士の衝突に起因する衝突拡がりなど様々あるが，今回

は低圧のプラズマにおいて重要となるドップラー拡がりが主たる要因であ
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ると仮定する。𝜈がドップラー拡がりに起因する分布を持つとき，その関数

である𝜅(𝜈)も当然分布をもつ。そしてそれは以下のように書かれる。 

𝜅(𝜈) = 𝜅0exp (−
𝑀𝑐2

2𝑘𝐵𝑇𝑎
(
𝜈 − 𝜈0

𝜈0
)2) (2.12) 

ここで，𝜅0は中心周波数𝜈0での吸収係数，𝑀は吸収体中の原子質量，𝑇𝑎は吸

収体中の原子の並進温度である。これを積分したものが吸収体による全光吸

収に対応するはずである。そこで(2.12)式を積分することで以下を得る。 

∫ 𝜅(𝜈) 𝑑𝜈 = 𝜅0

𝜈0

𝑐
√

2𝜋𝑘𝐵𝑇𝑎

𝑀
 (2.13) 

一方，光吸収により電子がエネルギーを受け取り下準位 E1 から上準位 E2

へ遷移する過程を考える。下準位原子密度 N1，上準位原子密度 N2とすると，

以下の関係式が成り立つ。 

∫ 𝜅(𝜈) 𝑑𝜈 =
𝜆2𝐴

8𝜋

𝑔2

𝑔1
(𝑁1 −

𝑔1

𝑔2
𝑁2) (2.14) 

ここで𝜆は入射光の波長，𝐴はアインシュタインの A 係数，𝑔1および𝑔2は下

準位，上準位の統計重みである。上準位密度が下準位密度に対して十分小さ

く無視できるとし，(2.14)式を(2.13)式へ代入して整理すると，以下の下準位

密度 N1についての関係式を得る。 

𝑁1 =
8𝜋

𝜆3𝐴𝑙

𝑔1

𝑔2

√
2𝜋𝑘𝐵𝑇𝑎

𝑀
𝜅0𝑙 (2.15) 

上式より，𝜅0𝑙の値が分かれば N1 の絶対密度が計算できる。この𝜅0𝑙の値は，

上述のドップラー拡がりで𝜅(𝜈)の分布が決定するという仮定の下で，吸収体

の透過率𝑈 = 𝐼/𝐼0と𝜅0𝑙が満たす以下の関係から求められる。 
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𝑈 =
𝐼

𝐼0
=

1

√𝜋
∫ exp (−𝛼2 − 𝜅0𝑙 exp(−

𝑇𝑙𝑠

𝑇𝑎
𝛼2))𝑑𝛼 (2.16) 

(𝛼 = √
𝑀

2𝑘𝐵𝑇𝑙𝑠
𝑐

𝜐 − 𝜐0

𝜐0
) 

 

ここで，𝑇𝑙𝑠は光源中の原子の並進温度である。上式は𝐼および𝐼0それぞれにお

いてドップラー拡がりを考え，(2.11)式に代入，計算することで求められる。

一般に𝜅0𝑙の算出は， 𝑇𝑙𝑠の値を仮定することで𝑈 − 𝑘0𝑙の関係を数値計算で

あらかじめ求めておき，測定した𝑈に対応する𝑘0𝑙の値を見つけ出すことで行

われる。それを(2.15)式へ代入することで N1が計算される。 
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2.4 SBLE 実験で用いる実験装置と測定手法 

2.4.1 実験装置 

SBLE 実験装置は，2.3 節で述べた Sn スパッタリング実験装置のうち，プ

ラズマ生成方式は同一とし，いくつかのポートに新規測定機器，ビューポー

トなどを付け替えることで製作した。なお本装置は，高速度カメラ，高速度

赤外線カメラ等による SBLE の撮影を行うセットアップ，QMA による水素

分圧測定と高速度カメラによる挙動撮影を行うセットアップの計 2 つのバ

ージョンが存在する。以下それぞれ ver. 1，ver. 2 と呼称する。 

図 2.14 に ver. 1 セットアップの概略図を示す。本セットアップでは，Sn

スパッタリング実験装置における AAS フランジの片側をビューポートと取

り換えている(図中黄色矢印)。このビューポートより，高速度カメラ(キーエ

ンス製，VW-9000)，高速度赤外線カメラ(日本アビオニクス製，InfRec H-9000)

を用いて H2 プラズマ照射時の SBLE 試料の挙動を撮影する。SBLE 試料は

スパッタリング実験装置で用いたものと同型のサンプルホルダとともに導

入する。サンプルステージの構造もまた同装置からの変更はない。 

図 2.15 に ver. 2 セットアップの概略図を示す。本セットアップでは ver. 1

におけるビューポートを QMA(Pfeiffer Vaccum 製，QMG220)に置き換えてい

る。なおビューポートは反対側の AAS フランジを取り外し，そこへ移設し

ている。以上の変更により，SBLE の挙動観察と，QMA による水素分圧変化

を同時に行うことが可能となっている。QMA はオリフィスを介してチャン

バーと接続され，別途ターボ分子ポンプ，ロータリーポンプにより差動排気

される。QMA 部の到達真空度は 10-5 Pa である。 
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図 2.14 SBLE 実験装置(ver. 1)概略図 

 

 

図 2.15 SBLE 実験装置(ver. 2)概略図 
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2.4.2 X 線光電子分光法(XPS)[13] 

X 線光電子分光法(X-ray Photoelectron Spectroscopy: XPS)は，測定対象に X

線を照射した際に対象物の原子から放出される電子を観測することで，元素

の同定，原子および分子の結合状態の評価などを行う手法である。XPS は導

電性物質，絶縁体，有機物，無機物を問わず多くの材料を評価することが可

能であり，幅広い分野で活用されている。 

XPS の測定原理について説明する。エネルギーℎ𝜈の X 線を試料へ照射し

たとする。このときその X 線のエネルギーが試料中原子の電子軌道にいる

電子の束縛エネルギー𝐸𝑏𝑖𝑛より大きい場合，電子は原子の束縛を破って外部

へ放出される(図 2.16)。この現象は外部光電効果として知られている。 

 

 

図 2.16 外部光電効果 

 

ここで，放出される電子(光電子)を検出器で観測することを考える。その

際，光電子のエネルギー𝐸𝑘は照射 X 線のエネルギーから，電子の束縛エネ

ㇽギー𝐸𝑏𝑖𝑛，検出器の仕事関数𝜙を差し引いたエネルギーとして観測される。

すなわち， 
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𝐸𝑘 = ℎ𝜈 − 𝐸𝑏𝑖𝑛 − 𝜙， (2.17) 

の関係にある。ℎ𝜈，𝜙が既知のとき，𝐸𝑘を観測することで𝐸𝑏𝑖𝑛の値を知るこ

とができる。𝐸𝑏𝑖𝑛は試料の元素，結合状態によって固有の値を持つため，こ

れにより試料内部に関する情報を得ることができる。さらに元素が化学結合

をしている場合は𝐸𝑏𝑖𝑛のシフトが起こる(化学シフト)。この化学シフトは結

合先の元素の種類によって固有であるため，元素の化学結合状態をシフト量

から知ることができる。 

ただし，光電子は，試料中で衝突を起こさずに試料外へ放出されたものの

みが(2.17)式から計算されるエネルギーを持って検出器へ飛来する。試料内

で衝突を起こした光電子のエネルギーは(2.17)式から計算される値より小さ

くなってしまう。そのため，その光電子による信号はノイズ成分となる。従

って XPS の検出深さは，最表面からの深さが試料から放出される電子の試

料中での平均自由行程より短い範囲に限定され，それは数 nm 程度である。

すなわち，XPS の測定結果は試料のごく表面の状態のみが反映される。さら

に深い位置の結合状態を知りたい場合はイオン銃などで表面をスパッタリ

ングしつつ XPS 測定を行うという手法が取られる。 

2.5 本章のまとめ 

本章では，各実験において用いられる装置や機器および測定方法について

述べた。次章以降で，それぞれの実験と結果について述べていく。 
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第3章  

直流グロー水素プラズマ照射時の 

Sn 水素吸蔵特性評価 

3.1 はじめに 

本章では，固体 Sn および液体 Sn の H2プラズマ照射時の水素吸蔵量測定

について述べる。まず，2.2.3.節で述べた吸蔵量を算出するために必要となる，

TDS 部の実効排気速度および QMA 感度係数を実験的に算出する。その後エ

ネルギー分解可能なQMAを用いてプラズマから飛来するイオン種組成を評

価する。続いて固体 Sn，液体 Sn の TDS 測定結果について述べる。さらに，

GD–OES による吸蔵水素の深さ方向分布測定についても述べる。 

3.2 QMA 感度係数計測 

3.2.1 測定系の構築 

QMA 感度係数の測定では，系の圧力を正確に求めることが重要となる。

一般に系の圧力は B−A 真空計やシュルツ真空計などで簡易的に測定するこ

とが可能である。しかし，これらは同じ圧力であってもガス種に依存して出

力される値が変化する。これは，真空計の感度がガス種によって異なること

に起因している。そのため上記の真空計から圧力を求める際にはガス種に応

じた補正を掛ける必要があるのだが，その補正値も真空装置の構成毎に変化

してしまうため，上記の真空計を用いて絶対圧力を測定することは難しい。 

そこで，絶対圧力の測定はガス種固有の物理定数等を元に算出するスピニ

ングローターゲージ(SRG)を用いて行うこととした。図 3.1 に感度係数測定
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用セットアップを示す。SRG は図中斜線の位置に取り付けた。SRG につい

ては次節で説明する。また，TDS 部の側面に H2ガス導入口を設け，バリア

ブルリークバルブ，およびストップバルブを取り付けた。 

 

 

図 3.1 QMA 感度係数測定セットアップ (a)側面図 (b)上面図  

   

   



52 

 

3.2.2 スピニングローターゲージ(SRG) 

スピニングローターゲージ(SRG)は真空中で回転する金属球をガス分子と

衝突させ，その際の回転速度の減速を測定することにより，系の絶対圧力を

測定する真空計である。圧力の算出には数十秒程度を要するため，時間的な

ダイナミクスの測定には不向きである一方，ガス種の分子量，粘性係数など

の物理定数を計算に用いるため，絶対圧力を高精度に測定することが可能で

ある。また他の絶対圧測定法である隔膜真空計と比較して，SRG の測定レン

ジは 10-5 Pa~100 Pa と幅広く，質量分析器を動作させるような高真空領域で

も絶対測定が可能であることがもうひとつの大きな特徴である。本測定では，

MKS 製 SRG-2 を測定に用いた。 

3.2.3 測定方法 

測定の手順として，まずガス導入ポートから H2 ガスを導入し，バリアブ

ルリークバルブによって内圧を変化させつつ，SRG 圧力値と QMA イオン電

流値を計測した。そしてその関係をグラフ上にプロットしその傾きから感度

係数を算出した。QMA 感度係数は，TDS 測定の際に Sn から放出される水

素による圧力と同じスケール(10-4 Pa 台)で測定を行った。 

3.2.4 測定結果 

測定結果を図 3.2 へ示す。横軸は QMA イオン電流値，縦軸は SRG の圧

力値である。QMA イオン電流値に対する良好な線形性が確認できる。この

結果から QMA 感度係数を求めたところ，3.16 × 105 Pa/A であった。 
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図 3.2 QMA イオン電流値と SRG 圧力値の関係 

  

0

2

4

6

8

10

12

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5

P
re

s
s
u
re

 i
n

c
re

a
s
e
[1

0
-4

 P
a

]

Current [10
-9

 A]



54 

 

3.3 TDS 部実効排気速度計測 

3.3.1 測定方法 

実効排気速度計測における測定系は QMA 感度計測と同様である。以下測

定方法について説明する。 

まずガス導入口より，H2ガスを導入する。その後，ストップバルブを閉め

ることでガスの供給を遮断し，そこからの圧力減少を B–A 真空計を用いて

記録する。ここで，真空ポンプの実効排気速度はガス種だけでなく圧力によ

って変化する可能性があることを考慮し，遮断前の圧力は QMA 感度係数測

定と同様の 10-4 Pa 台となるよう調整した。なお B–A 真空計の圧力値は SRG

を用いて較正している。 

ガス供給がなく，一定速度で粒子が排気される真空系における圧力は時間

に対して指数関数的に減少することが知られており，その時定数は以下のと

おりである。 

𝜏 =
𝑉

𝑆
 (3.1) 

ここで，𝜏は排気の時定数，𝑆が系の実効排気速度，𝑉が系の容積である。𝑉は

既知の値であり，𝜏は圧力減少の測定結果から算出できる。それらを(3.1)式

へ代入することで実効排気速度を求めることが可能である。 

3.3.2 測定結果 

圧力減少の測定結果を図 3.3 へ示す。縦軸は供給遮断前の圧力で規格化し

た圧力値である。本測定では，0 s の時点でバルブを閉じている。バルブを

閉じた直後，やや圧力が上昇し，そこから減少していく傾向が得られた。バ
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ルブを閉じた直後の圧力上昇は，バルブを閉じたことにより圧力の擾乱が発

生したためであると考えられる。排気時定数の計算においては圧力の減少傾

向が見られる部分のみに注目し，その傾きから時定数を求めることとした。

その結果，排気の時定数は 0.47 s と求められた。これと TDS 測定部の容積

(2.5 × 10-3 m-3)を(3.2)式へ代入し計算したところ，実効排気速度は 5.3 × 10-3 

m3/s と求められた。 

 

図 3.3 TDS 部圧力減少測定結果 
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3.4 プラズマの水素イオン組成評価 

水素吸蔵比の算出を行う上では，プラズマ照射中に飛来したイオン粒子数

(フルエンス)を求める必要がある。しかし一般に非熱平衡水素プラズマにお

いては，H+，H2
+，H3

+といったように複数のイオン種が存在することが知ら

れている。フルエンスを求める場合はこれらのイオン種の組成比を測定する

ことが必要である。そこで，エネルギー分析測定が可能な QMA(HIDEN 製，

HAL-EQP-500-SA)を用い，本装置で生成するプラズマから飛来するイオンの

組成比測定を行った。 

3.4.1 測定方法 

イオン組成比測定に伴い，エネルギー分析測定可能な QMA を装置プラズ

マ部の，図 3.4 に示す位置にオリフィスを介して取り付けた。この QMA は

四重極部の前段に，静電型のエネルギーフィルターが取り付けられている。

これは対向する電極間に電圧を印加し，通過するイオンを電極間の電界によ

って偏向させるものである。これにより特定のエネルギーを持つイオンのみ

を四重極部に導入させることが可能である。測定では，プラズマ生成中に飛

来するイオン種それぞれの信号強度の入射イオンエネルギー依存性を測定

し，その信号強度比からイオンの組成比を算出した。QMA の電位は接地電

位とした。また，放電ガス圧力を変化した際のイオン組成比の圧力依存性の

測定も併せて行った。測定条件は表 3.1 に示す通りである。 
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表 3.1 イオン組成比測定条件 

ガス H2 

流量 20 ccm 

圧力 2.7 ~ 10.7 Pa (20 ~ 80 mTorr) 

電極電圧 ~420 V 

 

 

 

 

図 3.4 イオン組成比測定セットアップ 
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3.4.2 測定結果 

測定した水素系イオン種のエネルギー依存性を図 3.5 に示す。圧力は 10.7 

Pa である。横軸はエネルギー，縦軸は信号強度の対数プロットを示してい

る。H3
+の信号強度が最も強く検出されており，また H+，H2

+，H3
+どれも~400 

eV にピークが見られる。すなわち，どのイオン種も単一のエネルギーを持

ってプラズマから飛来していると考えられる。ただし微弱ながら，低エネル

ギー側でブロードなスペクトル信号が見られ，低エネルギーのイオンもある

程度存在している。本実験における水素イオン種と水素分子の弾性衝突断面

積は水素イオンと水素分子の半径から 10-16
 cm2と算出される。一方で電荷交

換衝突の平均自由行程は文献値より 10-16 cm2 程度と推定される[1]。すなわ

ち，シース中においては弾性衝突の他に，電荷交換衝突もまた発生すると考

えられる。そのため，これら低エネルギーイオンは，シース中でのイオンと

中性粒子間での弾性衝突および電荷交換衝突によって生成されたと考えら

れる。 

 

図 3.5 各イオン種信号強度のエネルギー依存性(10.7 Pa)  
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図 3.6 にイオン信号強度の比をとることで算出したイオン組成比の圧力

依存性を示す。結果として，今回の測定における圧力範囲では圧力に依存し

た組成比の変化は見られず，一貫して H3
+が 90%，H+が 7%，H2

+が 3%とい

う組成比であった。すなわち，プラズマから飛来するイオン種は H3
+が支配

的であると考えられる。この H3
+は下記に示すイオン–分子反応によって生

成されると考えられる。 

H2 + H2
+ → H3

+ + H (3.2) 

続いて，測定結果の妥当性を検証するため Hollman らによる無次元モデル

計算による水素イオン組成比シミュレーション[2]と比較を行った。Hollman

らの測定では，水素分子密度と電子密度の比がおよそ 10-3程度であるのに対

し本実験では 10-6 であるため，単純に比較することは難しい。ただし，

Hollman らの示した水素イオン組成比の電子密度依存性から外挿すると，本

実験と同等の水素分子密度/電子密度比の状態においては，H3
+イオンが 90%

程度を占めると推定される。また，Hollman らは，H3
+イオンは(3.2)式の反応

によって生成されるとしている。これらは本測定で得られたイオン組成比の

傾向と一致しており，よって本測定における結果は妥当であると考えられる。 

 

図 3.6 イオン組成比圧力依存性  
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3.5 固体 Sn TDS 測定 

3.2 節から 3.5 節に示した予備実験により，水素吸蔵量および水素吸蔵比

を求めるのに必要なパラメータが求められた。本節では，プラズマ照射を行

った固体 Sn 試料の TDS 測定について述べる。 

3.5.1 測定試料および測定方法 

測定試料はニラコ製の 0.5 mm 厚，純度 99.99%の固体 Sn 板を使用した。

固体 Sn は常温から 170 °C までは β–Sn と呼称される正方晶の結晶構造をと

ることが知られている。本測定は，試料温度を常温としプラズマ照射を行う

ため，本測定の条件下では固体 Sn は上記の β–Sn の形態をとると考えられ

る。測定に用いる Sn 試料は，上記 Sn 板をサンプルホルダの内径と同じ 28 

mm にカットすることで作製した。以下に TDS 測定の手順を示す。 

まず，サンプル交換部から導入した Sn 試料を TDS 部へ運び，20 min 加熱

処理を行い，表面に付着した大気由来物質を除去する。その後，プラズマ部

へ移動させ，プラズマ照射を行う。プラズマ生成条件は表 3.2 に示す通りで

ある。そして，再度 TDS 部へ移動し，TDS 測定を行う。 

本測定ではプラズマの照射時間を変化させることでイオンフルエンスを

変化させ，その際の TDS スペクトルの変化を調査することとした。 

 

表 3.2 固体 Sn TDS 実験プラズマ照射条件 

ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 10.9 Pa(82 mTorr) 

DC 電圧(電極電圧) 420 V 

電極電流 0.2 A 

放電時間 5 min, 10 min, 20 min, 40 min 



61 

 

3.5.2 測定結果 

TDS 測定では，試料温度を上昇させつつ QMA イオン電流値を観測した。

そして得られた電流値を水素脱離速度に変換し，プロットした。水素脱離速

度は QMA イオン電流値から，以下のようにして求めた。 

𝑑𝑄H2

𝑑𝑡
=

𝑆

𝐴𝑘𝐵𝑇𝑔
𝐼 (3.3) 

ここで，
𝑑𝑄H2

𝑑𝑡
が水素脱離速度である。上式は，(2.1)式を微分し，(2.2)式を代

入することで得られる。図 3.7 へプラズマ照射を 5 min 行った試料の水素脱

離速度と，試料温度の時間変化を示す。図より，サンプル温度がスズの融点

である 504 K 付近となったとき，水素脱離速度の急上昇が確認できる。これ

はスズの溶融により，吸蔵されていた水素が一気に放出されたことを示唆し

ていると考えられる。 

 

 

図 3.7 プラズマ 5 min 照射試料の水素脱離速度時間変化  
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ただし今回の TDS 測定では，Sn 試料とともに SUS ホルダも加熱されるた

め，本結果は Sn からの水素脱離とサンプルホルダからの水素脱離が重畳さ

れた結果となる。従って，この SUS ホルダからの水素脱離分を差し引く必

要がある。そこで，サンプルホルダのみをプラズマ照射し，同条件で TDS を

行った際のスペクトルを測定し，Sn 試料がある場合と比較した。すると，ホ

ルダのみの場合の TDS スペクトルは，Sn 融点付近での多量の H2 の放出が

見られず，Sn 試料がある場合よりも QMA イオン電流値が全体的に増加し

た。これは，Sn 試料によって隠れていたサンプルホルダ皿部がプラズマに

曝されたことにより，Sn 試料がある場合と比較してより広い表面積でプラ

ズマの照射を受けたためであると考えられる。そのため，このイオン電流値

の増加を補正した上で，Sn 試料がある場合の TDS スペクトルからサンプル

ホルダのみの場合のものを差し引くことで，Sn 試料からの水素脱離速度を

算出した。図 3.8 にその例を示す。図中赤点線で示しているものがサンプル

ホルダと Sn からの水素脱離，青点線がサンプルホルダのみの場合の水素脱

離，緑実線が Sn からの水素脱離である。結果より Sn では，融点に近づくに

つれて徐々に水素放出が始まり，融点に達した際に一気に水素放出がなされ

ていることが見て取れる。 
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図 3.8 Sn からの水素脱離成分の算出 
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続いて，水素脱離速度測定結果から，試料温度と加熱時間を対応させ，TDS

スペクトルを算出した。図 3.9 にプラズマ照射時間ごとの TDS スペクトル

を示す。ここで，横軸は試料温度，縦軸は水素脱離速度である。また，奥行

方向にプラズマ照射時間ごとの TDS スペクトルを並べている。図より，プ

ラズマ未照射試料(0 min)では，そのほかで見られる融点での多量の水素放出

が見られないことから，融点付近で見られる水素は，プラズマに由来するも

のであると考えられる。プラズマ照射時間ごとに比較すると，照射時間が増

えるにつれて，脱離速度ピーク値の増大が見て取れる。すなわち，水素脱離

量がプラズマ照射時間の増加に対応して増加していることが考えられる。 

 

 

図 3.9 プラズマ照射時間ごとの TDS スペクトル 
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3.5.3 水素吸蔵比の算出 

本節では，前節の TDS スペクトルをもとに Sn からの水素脱離量，および

イオンフルエンスと比較することで水素吸蔵比を求める。まず，イオンフル

エンスの算出について述べる。 

プラズマからチャンバー壁へ流れる電流密度は，電極電流が 0.2 A，チャ

ンバー表面積が 0.2 m2であることから，シースを介して飛来するイオン電流

密度を場所に拠らず一定と仮定すると，1.0 Am-2と求められる。これを電荷

量で割ることで，イオンフラックスを算出できる。本装置では，一価のイオ

ンのみ考えればよいので，電流密度を𝐽，素電荷𝑒と書くとイオンフラックス

𝛤𝑖は以下の値となる。 

𝛤𝑖 =
𝐽

𝑒
=

1.0

1.602 × 10−19
= 6.2 × 1018 [m−2s−1] (3.4) 

ここで，3.4 節の結果より，本装置で生成する水素プラズマは H3
+が支配的で

あるから，イオン粒子フラックス𝛤𝑝𝑎𝑟は以下のように算出できる。 

𝛤𝑝𝑎𝑟~3 × 𝛤𝑖 = 1.9 × 1019 [ions m−2s−1] (3.5) 

イオンフルエンスは，𝛤𝑝𝑎𝑟にプラズマ照射時間をかけることで算出できる。

すなわち，イオンフルエンス𝐹はプラズマ照射時間を𝑡 [s]とすると以下のよ

うに書ける。 

𝐹 = 1.9 × 1019 × 𝑡 [ions m−2] (3.5) 

上記のとおり算出したイオンフルエンスと，TDS スペクトルを積分するこ

とで得られる単位面積あたりの水素吸蔵量を比較したものを図 3.10 に示す。

イオンフルエンスの増加に伴い，線形的に水素吸蔵量が増加している。ただ

し，単純な比例関係とはなっておらず，0.8 × 1015 ions m-2程度のオフセット
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が見られる。 

このオフセット値は，Sn 試料の単原子層に含まれる Sn 原子数とほぼ一致

している。これより，プラズマ照射によって飛来した水素イオン種が最表面

の Sn 原子と結合し，最表面が SnH の形で終端されている可能性が考えられ

る。加えて，試料表面での Sn 原子同士の結合が水素イオン種によって切断

され，その後飛来した水素で終端されるなどの過程も考えられる。すなわち，

オフセットはプラズマ放電初期に飛来し最表面 Sn と結合した水素を反映し，

線形的な増加は Sn のバルク中への水素吸蔵を反映していると考えられる。 

次に，図 3.10 の線形増加部分の傾きから水素吸蔵比を求める。すると水

素吸蔵比は~10-3となった。すなわち，プラズマ照射中に飛来した水素イオン

の内，0.1%程度が Sn 内部に残留したということになる。ただし，プラズマ

からはシースを介して水素イオンが飛来するとともに，プラズマ中で加熱，

解離した水素原子も飛来する。解離度 1%，ガス温度 500 K とすると，本装

置における原子フラックスは~1022 atoms m-2s-1となり，イオンフラックスよ

り 3 桁高いオーダーで飛来していることになる。ただし，原子フラックスで

飛来する水素原子の温度は数百 K 程度である他，フランクコンドン過程に

よって生成された後，気相中での衝突を経ずに飛来する水素原子を考慮して

も，それらが持つエネルギーは数 eV 程度であり，イオンと比べて低エネル

ギーである。そのため，これらが Sn 内部に吸蔵，残留するかは議論の余地

がある。ただ，今回得られた水素吸蔵比は，イオンフラックスより数桁多い

原子フラックスが飛来する，非平衡水素プラズマ特有の値であることは留意

するべきである。 

加えて，固体 Sn は 170 °C 程度で γ–Sn と呼ばれる同素体へ同素変態し，

結晶構造が正方晶から斜方晶へと変化する。本測定においては，常温の固体
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Sn 試料にグロー放電 H2プラズマの照射を行ったため，γ–Sn への同素変態は

起こっていないと考えられる。一方で，γ–Sn への同素変態が起こりうる試料

温度でプラズマ照射を行った場合，結晶構造の変化に起因して水素吸蔵比が

変化する可能性が考えられる。 

 

図 3.10 プラズマ照射固体 Sn の単位面積当たりの水素吸蔵量 

3.5.4 他のダイバータ材料との比較 

前節において，Sn の水素吸蔵比を求めた。これを，固体ダイバータで用い

られる材料である W と CFC の水素吸蔵量と比較する。 

W の水素同位体吸蔵量は Ogorodnikova らによって求められている[3]。

Ogorodnikova らは純度 99.99 %の多結晶 W に重水素プラズマ照射を行い，

重水素吸蔵量を測定している。プラズマのイオンエネルギーは 600 eV (D3
+)，
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W 試料へのイオンフラックスは 3.7 × 1019 m-2s-1，イオンフルエンスは 1023–

1025 ions m-2 まで変化させて測定している。Ogorodnikova らの結果から外挿

すると，我々の実験条件と同じ 1022 ions m-2のイオンフルエンスでは，温度

320 K の多結晶 W の水素吸蔵量は 1020 atoms m-2程度になると考えられる。

これは 0.01 の重水素吸蔵比に対応している。Ogorodnikova らの実験は，本

実験におけるイオンフラックスより 1 桁多く，同位体の別はあるが，Sn よ

り一桁程度高い吸蔵比となっている。 

CFC については Alimov ら重水素イオン照射時の重水素吸蔵量を求めてい

る[4]。イオンエネルギーは 200 eV，イオン粒子フラックスは 3.6 × 1019 ions 

m-2s-1，イオンフルエンスは 1020–1025 ions m-2まで変化させて測定を行ってい

る。その結果，1022 ions m-2のイオンフルエンスにおいて，温度 323 K の CFC

の重水素吸蔵量が 1021 atoms m-2であると報告している。この値は，0.1 の重

水素吸蔵比に対応しており，イオンビーム照射実験であることに留意する必

要があるが，W，固体 Sn より多い値である。 

以上をまとめると，固体 Sn は 1022 ions m-2 台のイオンフルエンスにおい

て，W，CFC 材料よりも低水素吸蔵であると考えられる。この原因の一つと

して，Sn が他の 2 つの材料と比較して，材料中の水素の拡散係数が小さい

ことが考えられる。固体 Sn 中の水素原子の拡散係数については文献値を発

見できなかったが，一方で，323 K における W および CFC 中の水素原子の

拡散係数は，それぞれ 3 × 10-13 m2/s [5]と 1.5 × 10-8 m2/s [6]との報告例がある。

従って，Sn 中の水素原子の拡散係数は，これらよりも低いと予想される。た

だし，拡散の他にも材料格子による水素の捕捉など，水素の吸蔵に寄与する

ファクターが存在するため，Sn の低水素吸蔵性の詳細な理解にはこれらの

調査が必要であると考えられる。  
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3.6 液体 Sn TDS 測定 

前節において，固体 Sn の水素吸蔵特性を TDS により測定し，W，CFC よ

りも低水素吸蔵性を示すことを述べた。本節では，液体 Sn の TDS 測定につ

いて述べる。 

3.6.1 プラズマ部サンプルゲッターの改良 

液体 Sn のプラズマ照射を行うためには，プラズマ部で試料を加熱する機

構を追加する必要がある。そこで，プラズマ部のサンプルゲッターを，試料

加熱を行いつつプラズマ照射を行えるように改良した。図 3.11 にその概略

図を示す。改良後のサンプルゲッターは，内部に熱電対とカートリッジヒー

タが挿入されており，プラズマ部に置かれた試料の加熱を可能としている。

また，熱電対，ヒーターを保護するため，サンプルゲッターは絶縁フランジ

によって電気的に浮いた状態としている。 

 

 

図 3.11 改良後のプラズマ部サンプルゲッター 
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3.6.2 測定試料および測定方法 

液体 Sn の測定においては，固体 Sn の場合と異なり，0.5 mm 厚の Sn を合

計 7 g 程度サンプルホルダに投入した。これは Sn の液化に際にして Sn 試料

形状が変化し，ホルダの皿部がプラズマに対して露出され，それが TDS ス

ペクトルへ影響を与える可能性を考慮し，より多くの Sn を投入することで

ホルダ皿部がプラズマに露出されないようにするためである。測定手順は以

下に示す通りである。 

まず，固体 Sn と同様に，まず TDS 部で脱ガス処理を行ってから，プラズ

マ部へ導入する。そして，プラズマ部で前節のべた機構を用いて Sn を液化

させ，プラズマ照射を行う。プラズマ照射後，そのまま Sn 試料を室温程度

まで冷却して固体化させたのち，TDS 部へ移送し，TDS 測定を行う。 

プラズマ照射条件は表 3.3 に示す通りである。 

 

表 3.3 液体 Sn TDS 実験プラズマ照射条件 

ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 10.9 Pa(82 mTorr) 

DC 電圧(電極電圧) 420 V 

電極電流 0.2 A 

放電時間 10 min 

ヒーター温度 480 °C 

 

3.6.3 測定結果 

液体 Sn においても，固体の時と同様に QMA イオン電流値から水素脱離

速度を求め，サンプルホルダ分を差し引き，Sn の水素脱離速度の算出を行
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った。図 3.12 に，液体 Sn の TDS スペクトルを示す。比較のため，プラズ

マ照射時間が同一の，固体 Sn の TDS スペクトルを記載している。液体 Sn

の TDS スペクトルからは，固体 Sn で見られた融点付近での水素放出がなく

なっており，ほとんど水素放出が見られなかった。すなわち，液体 Sn は固

体 Sn よりさらに水素を吸蔵しにくく，少なくとも水素吸蔵比は 10-3よりも

非常に低いであろうことを示している。 

ただし，今回はサンプルゲッター改造の際，絶縁フランジを用いてゲッタ

ーを電気的に浮いた状態で運用している。このため，イオンフラックスは変

化しないが，サンプルの電位は浮遊電位相当まで上昇し，プラズマからの入

射するイオンのエネルギーは浮遊電位–プラズマ電位間の電位差相当，すな

わち~数 eV 程度となっている。そのため，固体 Sn の場合と比べて，イオン

の打ち込み深さが浅くなっていることに留意する必要がある。また，プラズ

マ照射後から Sn 試料を室温付近まで冷却するのには 3 h 程度を要しており，

その間吸蔵水素の脱離が起こった可能性も否定できない。ただし，Ou らに

よる実験においても，イオンフルエンスなどの実験条件は異なるが，10-5と

いう非常に低い重水素吸蔵比が報告されている[7]。そのため，イオンエネル

ギーの違いはあるが，本測定において液体 Sn が非常に低い水素残留性を示

すことは妥当であると考えられる。ただ，プラズマ照射時の試料温度が高く

なると，照射中の水素脱離によって水素吸蔵量は少なくなる傾向になるため，

試料温度上昇による水素吸蔵量の減少による寄与も十分考えられる。 
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図 3.12 プラズマ照射時間 10 min の液体 Sn TDS スペクトル 
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3.7 GD–OES を用いた吸蔵重水素深さ方向分布測定 

本節では，重水素プラズマ照射後に Sn 中に残留する重水素の深さ方向分

布の測定について述べる。2.2.5.節でも述べたように，GD–OES においては，

水素の信号は大気由来のバックグラウンド信号が観測されてしまうために

測定が困難である。そこで，水素の同位体である重水素を用いてプラズマを

生成し，重水素の深さ方向分布を GD–OES で測定することとした。本節で

は，重水素と水素の分離方法，および固体 Sn，液体 Sn の GD–OES 測定結果

について述べる。 

3.7.1 重水素を用いた背景水素スペクトルとの分離 

今回使用した GD–OES 装置では，水素の検出に 121.53 nm (以下 H 121)に

存在する原子発光線を用いる。一方重水素の検出には 121.57 nm (以下 D 121)

の原子発光線を用いている。両者の波長は 0.04 nm 程度の違いしか持たない。

一方で，今回使用した GD–OES 装置の波長分解能はこれと同程度であるた

め，検出器で重水素発光を見る際に水素の発光成分が含まれてしまう。しか

し，重水素と水素が共に存在している場合，水素のみが存在する場合と比べ

て H 121 発光強度と D 121 発光強度の比が変化する。これを利用して重水素

発光の分離を行う。 

図 3.13 に Sn 試料を GD–OES 測定した際の H 121 発光強度と D 121 発光

強度の関係を示す。図中青のプロットが H2プラズマ照射を行った固体 Sn 試

料，赤のプロットが D2プラズマ照射を行った固体 Sn 試料，緑のプロットが

プラズマ照射を行っていない Sn 試料である。D2プラズマ照射試料のプロッ

トにおいて，図中点線で囲った領域で H 121 と D 121 の発光強度比が他の 2

つの試料と比べて増加していることが確認できる。この部分は Sn 試料の表
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面近傍の組成を反映しており，試料の表面付近に重水素が存在することを示

している。また，重水素が含まれていない場合，H 121 と D 121 の発光強度

比は一定であることが見て取れる。すなわち，D 121 発光内に含まれる，H 

121 に由来する成分をここから推定することが可能である。そのため，実際

の測定では，D 121 発光強度から H 121 由来成分を差し引くことでバックグ

ラウンドの水素信号と試料からの重水素信号を分離した。 

 

図 3.13 H 121 と D 121 の発光強度の関係 

3.7.2 測定試料およびプラズマ照射条件 

Sn の投入量は，固体 Sn 試料，液体 Sn 試料ともに，3.6.2.節と同様とした。

プラズマ照射条件は表 3.4 に示す通りである。測定試料として，固体 Sn 試

料は 5 min プラズマ照射を行うもの(以下 S5D)，30 min 照射(以下 S30D)を行

うものの 2 種類を用意した。液体 Sn 試料は 10 min プラズマ照射を行うもの

(以下 L10D)を用意した。 
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表 3.4 D2プラズマ照射条件 

ガス D2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 10.9 Pa(82 mTorr) 

電極電圧 550 V 

放電電流 0.22 A 

3.7.3 測定結果 

固体 Sn 試料の GD–OES 測定結果を図 3.14 へ示す。図中では，Sn および

D 原子の発光強度の深さ方向プロファイルを示している。赤の実線および破

線が S5D 試料，青の実線および破線が S30D 試料のプロファイルである。

S5D では 20 nm，S30D では 100 nm 付近まで D の有意な発光が見られる。放

電時間が長いほうがより深くまで重水素が検出されていることから，プラズ

マから撃ち込まれた重水素が Sn 内で拡散することにより，より深くまで到

達していると考えられる。ただし，S30D 試料でも 100 nm までしか到達して

いないことから，D2プラズマ照射を受けた固体 Sn 試料では重水素は表面近

傍に集中的に分布していると考えられる。また，Sn の発光が深さに対して

緩やかに上昇傾向にあるが，これは測定中の Ar プラズマ照射によって Sn 試

料温度が上昇し，Sn 原子のスパッタリングが増加したためと考えられる。 

 
図 3.14 固体 Sn 試料重水素深さ方向分布  
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続いて，液体 Sn 試料(L10D)の GD–OES 測定結果を図 3.15 に示す。ここ

で，赤色は Sn の発光，青実線は D 原子の発光を示している。TDS 測定にお

いては液体 Sn試料からは水素吸蔵を示す TDSスペクトルは得られなかった

が，今回は L10D においても，D 原子の有意な発光が 100 nm 程度まで見ら

れる。ただし，L10D は試料表面が粗く，スパッタ深さの測定値に数 μm 程

度のばらつきが見られた。それに起因して図 3.15 の横軸は数 μm 程度の誤

差が生じている。そのため，S5D および S30D 試料の深さプロファイルと単

純な比較はできない。しかし，L10D も 100 nm より深いところで D 原子発

光信号が非常に弱くなることから，S5D，S30D と同様に重水素は表面近傍

に集中して存在していると考えられる。 

 

 
図 3.15 液体 Sn 試料重水素深さ方向分布 
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3.8 本章のまとめ 

本章では，固体 Sn，および液体 Sn に水素プラズマ照射を行った際の水素

吸蔵量を TDS で測定した。加えて，プラズマ照射を受けた Sn 中での水素同

位体の深さ方向分布を調査するため，D2 プラズマ照射を行った固体 Sn，液

体 Sn の重水素深さ方向分布を GD–OES により評価した。 

TDS 測定の結果，固体 Sn の水素吸蔵比は 10-3と非常に低いことを示し，

W や CFC 材料と比較して水素吸蔵が起こりにくい材料であることを示した。

液体 Sn 試料においては，定量的な水素吸蔵比は算出していないが，固体 Sn

よりもさらに低い水素残留性を示唆するデータを得た。 

GD–OES 測定では，固体 Sn，液体 Sn ともにプラズマ照射によって侵入す

る水素同位体は表面近傍に集中して存在することが示された。 

水素吸蔵性はダイバータ材料において，材料のトリチウム汚染を議論する

上で重要な指標となる。核融合炉では水素の放射性同位体であるトリチウム

を使用するため，水素吸蔵量の多い材料は取り込んだトリチウムにより，材

料自体が放射能を持つリスクが高い。その観点から見ると，Sn の低水素吸

蔵性は，粒子束の集中するダイバータの候補材料として非常に有用であると

言える。 
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第4章  

原子吸光分光法による 

Sn 水素プラズマスパッタリング評価 

4.1 はじめに 

本章では，原子吸光分光法（Atomic Absorption Spectroscopy: AAS）を用い

た水素プラズマによる Sn のスパッタリング収率評価について述べる。まず，

AAS 測定のために構成した光学系，および測定系について説明する。その

後，固体 Sn，液体 Sn の AAS 測定結果を用いて Sn スパッタ収率を算出し，

その値を先行研究と比較を行い，非熱平衡水素プラズマ下の Sn のスパッタ

リング挙動について考察する。 

4.2 AAS 測定系の構築 

本装置で Sn スパッタリングを測定することを考えた場合，スパッタ収率

を Coventry らの報告[1]と同様の～0.01 程度と仮定すると，観測される Sn 原

子密度は~1010 atoms cm-3程度と考えられる。この原子密度での光吸収を考え

た場合，AAS 測定の際は 0.01~0.03 程度の透過率減少として観測されると考

えられる。このオーダーの光吸収を精度よく測定するためには，積算測定を

行い，観測される光強度の誤差やばらつきを抑える必要がある。 

そこで，光強度を積算測定可能な AAS 測定系を構築することとした。本

節では，構築した光学測定系および光信号積算系について説明する。 

4.2.1 測定光源 

AAS 測定を行う上では，測定対象元素が吸収する波長の光をチャンバー
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内に導入し通過させることが必要である。そして，その際は測定対象と同一

の元素を発光させ，その光を入射させるのが一般的である。これによって光

線幅よりも波長分解能の低い分光器を用いても，高感度で光吸収を評価でき

る。 

今回は測定光源として，ホローカソードランプ(HCL，浜松ホトニクス製，

L-233-50NQ)を用いた。HCL の概略図を図 4.1 に示す。これは，直流グロー

放電を利用した光源である。以下で発光の仕組みを説明する。光源内部は放

電用ガス(主にネオン(Ne)が用いられる)が数 Pa 程度の低圧力で封入されて

いる。ここで陽極陰極管に直流電圧を印加しグロー放電により封入ガスであ

る Ne のプラズマを生成する。すると，Ne+イオンがシースを介して陰極へ飛

来し，陰極をスパッタリングする。すると陰極材料金属の原子がプラズマ気

相中へ放出される。この放出された原子はプラズマ中の電子と衝突すること

で発光し，原子固有の発光線を放出する。これを光源として利用したのが

HCL である。HCL は陰極材料を測定したい元素ごとに取り換えることで，

様々な金属元素の吸光測定に利用可能である。 

直流グロー放電は一般に低電子密度であるため，そのままでは十分な発光

強度は得られないが，HCL は陰極を中空陰極とすることで，電子密度を数倍

程度増加させている。それに伴い，陰極への電流密度は平行平板電極の場合

と比較して 10 倍以上となり，それにより十分な発光強度を確保している。 

今回は，陰極に Sn を用いた HCL を使用することで AAS 測定用光源とし

ている。Sn 用 HCL では，224.61 nm，および 286.33 nm に存在する Sn 原子

共鳴線発光が測定光として用いられる。共鳴線とは，原子の基底準位から励

起によって放出される発光線である。図 4.2 に 286.33 nm の共鳴線発光周辺

のスペクトルを示す。285 nm 付近に見られるピークも Sn 原子発光であるが，
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こちらは共鳴線発光ではないため不適である。本測定においては，この

286.33 nm の共鳴線発光を測定に用いることとした。 

 

 

 

図 4.1 ホローカソードランプ概略図 

 

 

図 4.2 Sn 用 HCL の発光スペクトル 
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4.2.2 光学測定系 

図 4.3 に構築した AAS 光学測定系の概略図を示す。図中の赤矢印は HCL

からの発光の光路を図示したものである。AAS によって原子密度を精度よ

く算出するには，測定光が吸収体を通過する際の光路は一定にする必要があ

る。そのため，測定光の光源から放出された光は，二つのレンズを用いて集

光，平行光化した上で，合成石英窓を介してチャンバーへ導入される。レン

ズ 2 とチャンバーとの間に配置される光チョッパについては次節で詳述す

る。チャンバーには，迷光の侵入を防ぐ目的で内径 3/8 インチの SUS パイプ

を溶接した光導入用フランジ(AAS フランジ)が入射側，出射側双方に取り付

けられている。チャンバー内を通過した光は出射側の合成石英窓を介して大

気側へ放出され，再びレンズにより集光される。この出射側のレンズは光を

光ファイバに効率的に入射させることにより十分な光信号強度を確保する

目的で配置している。一方，集光を行うことで透過光の空間分解能は失われ

る。そのため本セットアップで測定される光は観察している範囲での平均的

な原子密度として観測される。集光された光は光ファイバへ入射し，ツェル

ニー・ターナー型分光器(Acton Research Corporation 製，SpectraPro-500i)へ導

入される。 

 

図 4.3 AAS 光学系概略図  
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4.2.3 光信号積算系 

AAS 測定では，プラズマ ON/OFF および HCL 光の ON/OFF それぞれ 4 パ

ターンの光強度を測定し，それらの差分から透過率を調べる。その上で光強

度の積算を行う場合，上述の 4 パターンそれぞれごとに光積算測定をする必

要がある。そこでプラズマおよび HCL 光の ON/OFF タイミングをトリガ信

号で制御し，マルチチャンネルスケーラ(MCS，Stanford Research Systems 製，

SR430)を用いてそれぞれの光強度を積算測定することとした。 

図 4.4 に構築した光信号積算系の概略図を示す。まず発光強度の測定法に

ついて説明する。前節で述べた光学系を介して分光器へ入射した光は，分光

器内の回折格子によって波長分解され，スリットによって特定波長範囲のみ

を出射するように調整される。出射した光は光電子増倍管によって電流パル

ス信号に変換され，さらにフォトンカウンタ(浜松ホトニクス製，C3866)によ

って 5 V， 10 ns の電圧信号に変換される。この際，発光強度の情報はパル

ス数に変換される。このパルス数を MCS で数えることで，発光強度測定を

行う。 

続いて，積算測定のための各機器のタイミング制御について説明する。プ

ラズマ，HCL 光，MCS 測定タイミングは任意波形発生器から出力する TTL

信号(General Triger)によって制御される。以下それぞれの制御方法を述べる。 

プラズマの ON/OFF は RF 電源の ON/OFF タイミングを制御することによ

って行う。General Triger 信号をパルス発生器に入力し，パルス発生器の出力

信号(RF Triger Pulse)を RF 電源の外部入力端子にそれぞれ接続し，RF Triger 

Pulse の振幅によって RF 電圧振幅，RF Triger Pulse の ON 時間長さによって

RF 電圧の ON 時間長さをそれぞれ制御する。またトリガ信号の入力から RF
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電圧の立ち上がり，立下りまでのラグを考慮し，RF Triger Pulse の ON 時間

長さを微調整することも可能である。 

HCL の制御においては，HCL 自体は常に ON し続け，HCL 光の ON/OFF

は General Triger を光チョッパ(THORLAB 製，MC2000)制御器に入力し，光

チョッパの回転によって HCL 光の ON/OFF を制御する。HCL は直流電圧印

加を始めてから発光強度が安定するまでに数十分を要する。そのため，HCL

本体の ON/OFF を繰り返すよりも，光チョッパを用いて HCL 光の ON/OFF

を制御する方がより正確に測定が行える。光チョッパは，制御器からの信号

によりモーターの回転数を制御し，モーターに取り付けた回転板によって

HCL 光を周期的に遮ることで HCL 光の ON/OFF を制御する。本測定に用い

た光チョッパ回転板は図 4.5 に示す通りである。この形状の回転板を用いる

と，モーター回転の 2 倍の周期で HCL 光の ON/OFF を切り替えることが可

能である。 

MCSの測定タイミングは，General Trigerを直接入力することで制御する。

MCS は General Triger 信号の入力タイミングから，あらかじめ設定した時間

幅だけ測定を行い，その後再び General Triger 信号が入力された際，MCS は

再び測定を開始する。これの繰り返しによって，データの積算を行う。 

各制御信号，RF 電源，および MCS のタイミングダイアグラムを図 4.6 に

示す。本測定においては，General Triger 周波数を 1 Hz に設定した。そして

上述のように RF 電源，光チョッパ，MCS 測定タイミングを制御すること

で，図中に示す,①:プラズマ ON，HCL 光 ON，②:プラズマ ON，HCL 光 OFF，

③:プラズマ OFF，HCL 光 ON，④:プラズマ OFF，HCL 光 OFF，の 4 つの状

態における発光強度をそれぞれ積算測定することが可能である。MCS の測

定範囲は①～④を 2 サイクル分が見える範囲としている。  
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図 4.4 光信号積算系概略図 

 

 

図 4.5 光チョッパ回転板 
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図 4.6 光信号積算系タイミングダイアグラム 
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4.3 測定方法および条件 

Sn 試料は，3 章における測定と同様に，サンプルホルダとともに真空計に

導入した。Sn 試料はその表面積がサンプルホルダと同程度になるよう十分

な量を投入した。プラズマおよび試料の条件，AAS 測定条件を表 4.1，表 4.2

にそれぞれ示す。プラズマ照射は RF 電力(ICP 電力)，サンプルへの印加バイ

アス電圧，サンプル温度の 3 つのパラメータをそれぞれ変化させつつ行っ

た。そして 4.2.3.節で述べた①～④の状態それぞれにおける発光強度を測定

し，そこから透過率を算出した。その透過率を用いて，試料からスパッタリ

ングされた Sn の原子密度を求めた。透過率の測定，および原子密度の計算

については 4.4.節において述べる。 

 

表 4.1 プラズマ生成条件と Sn 試料条件 

ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 9.3 Pa (70 mTorr) 

RF 電力(ICP 電力) 200 W ~ 600 W 

印加直流バイアス電圧 0 V ~ -600 V 

サンプル電位 Floating ~ -500 V 

試料温度 室温 ~ 350 °C 

 

表 4.2 AAS 測定条件 

分光器出射波長範囲 285.61 nm ~ 286.51 nm 

HCL 電流 20 mA 

光電子増倍管印加電圧 -850 V 

MCS 積算回数 50 回 

サンプル表面–測定光中心軸間距離 2 cm 
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4.4 測定結果 

4.4.1 透過率測定 

透過率の計算は，4.2.3.節にて示した①～④における発光強度を用いて行

った。①～④における発光強度をそれぞれ𝐼1，𝐼2，𝐼3，𝐼4とすると，透過率𝐴

は次式で求められる。 

𝐴 =
𝐼1 − 𝐼2

𝐼3 − 𝐼4
 (4.1) 

AAS 測定においてはまず， Sn 試料へ H2プラズマ照射を行いつつ試料へ

の印加直流バイアス電圧を変化させ，その際の透過率の変化を調べた。図 

4.7 に固体 Sn 試料における透過率の直流負バイアス電圧依存性を示す。四角

のプロットが ICP 電力 200 W，丸のプロットが 600 W のデータを表してい

る。すると，計算した透過率で 1 より大きい値のものが見られた。さらに，

200 W，600 W のデータにおけるバイアス電圧 0 V における透過率の値を比

較すると，600 W の方が透過率の値が大きくなっており，その他の電力でも

比較したところ，投入電力が大きくなるにつれて無バイアス時の透過率の値

も増加する傾向であった。これらのことから，RF 電源からの RF ノイズ，お

よびスパッタされた Sn自体の発光により，プラズマON時の発光強度がOFF

時の値より増加してしまっていることが考えられる。ただし，HCL OFF 時

の発光強度(𝐼2，𝐼4)からスパッタ Sn 発光の透過率への寄与を求めると，0.01 %

程度と計算された。そのため，Sn 発光の寄与は非常に小さく，透過率の増加

は，主に RF ノイズによるものであると考えられる。 

一方で，負バイアス電圧の増加に対応した透過率の減少が見られる。これ

は負バイアス電圧の増加により Sn 試料へ入射するイオンのエネルギーが増
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加し，スパッタされる Sn 原子が増加したことを反映していると考えられる。

そこで，無バイアス時の透過率を 1.0 として，そこからの透過率の変化分(以

下，相対透過率と呼称する)を計算し，プロットした。 

図 4.8 に，固体 Sn の相対透過率の直流負バイアス電圧依存性を示す。負

バイアス電圧の増加に従い，相対透過率の低下が見られ，またその変化は高

ICP 電力であるほど大きく見られた。これは ICP 電力の増加によりプラズマ

密度が増加し，それによって試料へのイオン粒子フラックスが増加したこと

で，スパッタされる Sn が増加するためであると考えられる。 

上記のように，相対透過率の直流負バイアス依存性を調べることで，スパ

ッタされる Sn に関する情報を得られることが判明した。そこで，プラズマ

照射時の Sn 試料温度を変えつつ相対透過率の印加負バイアス電圧に対する

変化を測定し，スパッタされる Sn 原子の密度変化を次節以降で調べていく。 

 

図 4.7 固体 Sn の測定光透過率の直流負バイアス電圧依存性 
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図 4.8 固体 Sn の相対透過率の直流負バイアス電圧依存性 
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4.4.2 透過率と吸収係数の関係 

測定した透過率𝐴から原子密度を求めるためには，2.3.4.節で述べたように

𝐴と，吸収係数と吸収長の積である𝜅0𝑙との関係を求める必要がある。そこで，

(2.16)式における各𝜅0𝑙ごとの𝐴の値を数値計算によって求めた。この計算に

おいては光源中の Sn 原子の並進温度𝑇𝑙𝑠，および吸収体中の Sn 原子の並進

温度𝑇の値を仮定して計算する必要がある。そこで𝑇𝑙𝑠，𝑇がそれぞれ 400 K ~ 

700 K 程度であると仮定し，それぞれの温度ごとでの𝜅0𝑙–𝐴の関係を計算し

た。 

図 4.9 に𝑇𝑙𝑠= 400 K と仮定したときの計算結果を示す。図中では
𝑇𝑙𝑠

𝑇
が 1.0，

0.8，0.67，0.57 であるときの𝜅0𝑙–𝐴の関係をそれぞれ表している。このグラ

フから，測定した相対透過率の値に対応するの値を求め，原子密度を算出す

ることが可能である。 

ただし，今回の計算では上述のように𝑇𝑙𝑠および 𝑇の値を 400 K ~ 700 K の

間で仮定している。すなわち，計算される原子密度はこれら並進温度のばら

つきに起因した誤差を含んでいることになる。実際，計算した原子密度には

最大±12%程度計算結果のばらつきが見られた。よって以下の節においては，

Sn 原子密度のプロットおよびそこから計算されるスパッタ収率は，±12%の

エラーバーとともに表記する。 
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図 4.9 𝑇𝑙𝑠= 400 K における𝜅0𝑙–𝐴計算結果 
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4.4.3 Sn 原子密度の ICP 電力依存性 

4.4.1.節，および 4.4.2.節の結果をもとに，Sn 試料からスパッタされた Sn

原子の密度を，ICP 電力および試料温度を変化させながら相対透過率を測定

し，(2.15)式を用いて算出した。(2.15)式の各物理量の値は表 4.3 に示す値を

用いた。本装置においては，サンプルホルダの中心軸と，測定光光路がずれ

ているため，吸収長はサンプルホルダ直径である 3 cm より短くなると考え

られた。そのため，光路とサンプルホルダの中心軸のずれから吸収長を補正

し，2 cm としている。図 4.10 に印加直流負バイアス電圧-600 V における，

Sn 原子密度の ICP 電力依存性を示す。ICP 電力に対して線形増加しており，

かつ試料温度が高いほど原子密度が上昇するという結果が得られた。 

 

表 4.3 (2.15)式の計算で用いた数値 

測定光波長 𝜆 286.33 nm 

アインシュタイン係数𝐴 5.4 × 107 s-1 

吸収長 𝑙 2 cm 

上準位統計重み 𝑔1 1 

下準位統計重み 𝑔2 3 

Sn 原子質量 𝑀 1.84 × 10-25 kg 

吸収体中の Sn 原子温度 400 K ~ 700 K 
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図 4.10 Sn 原子密度 ICP 電力依存性  
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4.4.4 Sn スパッタ収率の試料温度依存性 

前節で述べた Sn 原子密度をもとにスパッタ収率を算出することを考える。

そのためには，Sn 原子密度を用いて，Sn 試料からスパッタリングされる Sn

の原子フラックスを求める必要がある。本測定では，測定位置は試料表面の

2 cm 上の位置であった。サンプルホルダに乗せている Sn 試料の直径はホル

ダ径 2.8 cm と同等であることから，表面積は(1.4 cm)2 × π [cm2]である。つま

り今回の測定位置はホルダ表面に近い，試料表面直上の一部分を観察するよ

うな位置となっている。 

今，試料表面を平面であると仮定し，その直上の単位面積を持つ平面断面

を通過する粒子束を考える。スパッタされる Sn のフラックスは，再堆積す

る Sn やイオン化することでシース電界によって表面に引き戻される Sn の

フラックスよりも十分大きいと考えられ，また測定位置が試料表面と近い位

置にあることを考慮すると，Sn 原子フラックスは AAS で算出された Sn 原

子密度と，Sn 原子の平均速度の積で表すことができる。すなわち，AAS に

より測定した Sn 原子密度を𝑛𝑆𝑛,Sn 原子の平均速度を〈𝑣〉とし，Sn 原子フラ

ックス𝛤𝑆𝑛は以下の式で求められる。 

𝛤𝑆𝑛 = 𝑛𝑆𝑛 × 〈𝑣〉 (4.2) 

ここで，スパッタされた Sn 原子と H2 分子の衝突を考える。H2 分子の温度

を 500 K 程度と仮定すると，Sn 原子の平均自由行程はおおよそ 1 mm とな

る。測定位置はサンプル表面から 2 cm 上になるので，Sn 原子は測定位置に

来るまでにおおよそ 20 回程度 H2分子と衝突する計算になる。従って，測定

位置で見える Sn 原子は，熱速度程度まで減速されていると予想される。そ

こで，Sn 原子の速度が熱速度によって表されるとすると，(4.2)式は以下のよ



96 

 

うになる。 

𝛤𝑆𝑛 = 𝑛𝑆𝑛 × √
8𝑘𝐵𝑇𝑆𝑛

𝜋𝑀
 (4.3) 

ここで，𝑇𝑆𝑛および𝑀は前節記載の表 4.3 に示す値を用いた。そして求めた

𝛤𝑆𝑛をイオン粒子フラックスで割ることで，スパッタ収率を算出した。 

図 4.11 に ICP 電力 600 W(イオン粒子フラックス 6.6×1016 H+ ions cm-2s-1)

の時の Sn スパッタ収率の温度依存性を示す。スパッタ収率は印加バイアス

が-200 V，-400 V，-600 V の際のデータをそれぞれ表している。また，Sn の

融点を破線にて表している。結果から，試料温度が高いほど，印加負バイア

ス電圧が大きいほどスパッタ収率が増加する傾向が見られ，印加負バイアス

電圧-600 V，試料温度 623 K でのスパッタ収率は~0.01 程度となった。また，

測定値の妥当性を検証するため。固体 Sn のスパッタ収率を，Coventry らが

報告している H+イオンビームによる固体 Sn のスパッタ収率[1]に外挿，比較

したところ，±0.003 atoms/ion の範囲で一致した。従って，本実験にて示され

たスパッタ収率は妥当であると考えられる。 

 

図 4.11 Sn スパッタ収率の試料温度依存性  
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4.5 水素イオンビームスパッタリングとのスパッタ収率比較 

本測定の水素プラズマを用いたスパッタ収率評価では，イオンビーム照射

時と異なり，試料はイオンフラックスに加えてプラズマ中で解離された原子

フラックスにも曝される。そしてこのような弱電離プラズマの場合，一般に

原子フラックスはイオン粒子フラックスよりも数桁程度大きい。すなわち水

素プラズマ照射においては，イオンビーム照射と異なり，この原子フラック

スによって飛来した中性水素が多量に存在する環境下においてスパッタリ

ングが発生する。また，Sn は水素原子，水素ラジカルなどと反応して化学ス

パッタリングが発生することが知られている[2]，[3]。そのため原子フラック

スのスパッタリングへの寄与について検討する必要がある。そこで，先行研

究において報告されている，D+イオンビームおよび H+イオンビームによる

Sn 試料のスパッタ収率と比較し，水素プラズマ照射時の Sn スパッタリング

挙動について考察する。 

H+イオンを固体 Sn に照射した際の Sn スパッタ収率は Coventry らによっ

て，H+イオンのエネルギーが 300 eV~ 1000 eV の場合における値が報告され

ている[1]。液体 Sn については，Coventry らによって D+イオンビーム照射時

のスパッタ収率が報告されており[4]，イオンエネルギーを 300 eV ~ 1000 eV

まで変化させつつ，Sn 試料温度が融点から 370 °C までの範囲で値が測定さ

れている。これらの報告にて示されているデータから，H+イオンビーム照射

と比較してD+イオンビーム照射は Snスパッタ収率が 3~4倍程度となってい

ることを考慮しつつ，エネルギー~170 eV 程度の H+イオンによる Sn スパッ

タ収率を推定し，本測定におけるスパッタ収率と比較することとした。 

一方本測定におけるプラズマ照射では，H3
+が支配的なイオンと考えられ

るため H+一つあたりのエネルギーに換算すると H3
+イオンが持つエネルギ
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ーの 1/3 となる。また，プラズマ電位が 100 V 程度であることを考慮すると，

直流負バイアス電圧を-600 V 印加した時が，H+イオン 1 つ当たりのエネル

ギーが~167 eV となり，上記の推定値と同等のエネルギー条件となる。 

図 4.12 に水素プラズマ照射と水素イオンビーム照射の Sn スパッタ収率

比較を示す。600 K より低い温度においては，水素プラズマ照射のスパッタ

収率が，イオンビーム照射の場合と比べてやや高くなっている。従ってプラ

ズマ照射とイオン照射にスパッタ収率は，液体 Sn 融点付近の比較的低温度

で異なる可能性が考えられる。ただし，今回の水素イオンビーム照射は推定

値であり，詳細な比較には，エネルギー，粒子フラックスが同等の条件下に

おける水素イオンビーム照射によるスパッタ収率との比較が必要である。 

 

 

図 4.12 水素プラズマ照射と水素イオンビーム照射のスパッタ収率比較 
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4.6 他の液体金属ダイバータ材料との比較 

液体金属ダイバータの候補材料として，Sn の他にも Sn–Li 合金，Li など

が挙げられる。本節では，AAS 測定で得られた Sn スパッタ収率を Sn–Li，

Li のものと比較する。 

Sn–Li の水素同位体イオンによるスパッタ収率は Allain らが報告している

[5]。それによると，D+イオンが 200 eV のエネルギーで照射された際，380 °C

液体 Sn–Li のスパッタ収率は,VFTRIM–3D 計算の結果，0.130±0.026 atoms/ion

であるとされる。前節と同様に，D+によるスパッタ収率は H+イオンの 3~4

倍程度であることを考慮すると，Sn–Li の H+イオンによるスパッタ収率は

~0.03 であると推定され，今回測定された液体 Sn の同様の条件における値の

3 倍程度高い値となっている。 

Li の場合についても Allain らによる報告がなされおり[6]，700 eV の H+イ

オンが~370 °C の液体 Li に衝突した際のスパッタ収率は~0.3 atoms/ion とさ

れている。ここから，H+イオンのエネルギーが 200 eV の場合，~0.09 程度と

推定され，液体 Sn の同様の条件における値の 9 倍である。 

以上の比較から，Sn が Sn–Li，Li と比較し，非熱平衡水素プラズマによっ

てスパッタリングされにくい材料であると考えられる。 

4.7 本章のまとめ 

本章では，AAS を用いて水素プラズマ照射時の Sn のスパッタ収率を測定

し，その温度依存性を調べた。また，先行研究に報告されている水素イオン

ビーム照射の際のスパッタ収率と比較を行うことで，水素プラズマ照射時に

おける，スパッタ収率への原子フラックスの寄与について議論した。そして

他の液体金属ダイバータ材料のスパッタ収率との比較を行い，スパッタリン
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グの観点から Sn の有用性について検討した。その結果，Sn が Sn−Li，Li と

比較して非熱平衡水素プラズマによるスパッタリングが起こりにくい材料

であることが示唆された。すなわち，スパッタリングによる核融合プラズマ

への不純物混入リスクが他の材料と比較して低いと言える。高粒子負荷に曝

されるダイバータへ応用する上で，この特性は非常に大きな長所であると考

えられる。 
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第5章  

SBLE の水素プラズマ照射挙動調査 

5.1 はじめに 

本章では水素プラズマ照射を行った際の SBLE の挙動観察について述べ

る。まず事前処理として行う SBLE の攪拌について述べ，H2プラズマ照射時

の挙動観察実験について説明する。続いて，プラズマ照射実験中に観測され

た発泡現象の詳細な理解のため実施した H2 プラズマ照射中の H2 分圧測定

について述べる。さらに，XPS による泡殻組成分析について説明する。そし

てこれらの測定結果をもとに，発泡の発生する機構を考察する。 

5.2 SBLE 試料について 

本測定では，Sn 42.1at%，Bi 30.8at%，Li 24.9at%，Er 2.2at%の SBLE を使

用した。宮澤らの行った状態図計算によると，この組成比をもつ SBLE は液

相が出現する温度を最も低くすることができ，135 °C で液相が出現すると報

告されている[1]。 

一方で，SBLE が完全に液相化する融点は 600 °C であると計算されてお

り，これらの間の温度では，固相と液相が混在した状態であるとしている。

本測定では，SBLE の加熱は 350 °C まで行うため，今回測定する SBLE は上

述のように固相と液相が混在した状態であることに留意する必要がある。宮

澤らの報告ではこの状態について詳細な言及はされていないが，実際に

SBLE を加熱した際の様子を観察したところ，これは液相中に微小な固体の

析出物が浮いているような状態であると考えられる。従って，上記状態の

SBLE は液体金属として扱って差し支えないと考えられる。ただし，厳密な
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意味で液体であるとは必ずしも言えないため，以下では液相を出現させた

SBLE を液化 SBLE と呼称する。 

5.3 SBLE の攪拌 

1.6.2.節でも述べた通り，SBLE は水素ガス環境下で攪拌を行うことで，表

面酸化物を除去可能であることが報告されている[1]。今回使用する SBLE 試

料は図 5.1 に示すように黒い酸化表面に覆われているため，本実験において

も酸化表面を除去した上で測定を行う必要がある。そこで，SBLE の攪拌を

行うための構造を真空装置へ取り付けた。 

 

 

図 5.1 SBLE 試料 

 

図 5.2 に製作した SBLE 撹拌機の写真を示す。撹拌機は直線導入機，装置

取り付け用蓋フランジ，攪拌棒によって構成される。攪拌棒はΦ0.1 mm の

SUS ワイヤーを用いて作製した。 

続いて上記撹拌機を用いて装置中で実際に攪拌を行いつつ，SBLE の表面

酸化物が除去されるかをテストした。まず，SBLE 試料を 7 g 程度サンプル

ホルダに投入し装置を真空排気した。そして，SBLE を赤外線ヒーターによ

って 350 °C まで加熱し液化させ，その後 H2 ガスをチャンバー内圧力が 9.3 

Pa になるように導入し，攪拌を行った。攪拌中の様子を図 5.3 に示す。 
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攪拌を行うと，攪拌機の先端に銀白色の液体 SBLE の付着が確認された。

液体 SBLE 表面は攪拌を行う前は灰色を示していたため，この付着した

SBLE は，酸化表面が除去されたものであると考えられる。 

以上の通り，本装置においても H2 ガス環境下での攪拌で液体 SBLE の表

面酸化物除去が可能であることが示され，非酸化表面を表出させた状態でプ

ラズマ照射が可能であることが確認された。 

 

 

図 5.2 SBLE 撹拌機 

 

 

図 5.3 液体 SBLE 攪拌の様子 
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5.4 H2プラズマ照射時の挙動観察 

5.4.1 測定方法 

液化 SBLE の H2 プラズマ照射時の挙動を調査するにあたり，まずはプラ

ズマ照射中における SBLE の様子を観察することとした。実験の手順は以下

のとおりである。 

まず，プラズマ照射時に確実に非酸化表面を表出させるため，小片状の

SBLE 試料を研磨し，酸化物を可能な限り除去した上で，~7 g をサンプルホ

ルダとともに装置へ導入し，真空排気を行った。そして，5.3.節で述べた条

件で SBLE を液化，H2ガス環境下で攪拌した。その後 H2プラズマ照射を行

い，SBLE の様子を観察した。装置のセットアップは，2.4.1.節にて述べた ver. 

1 セットアップを使用した。プラズマ照射条件，および SBLE 条件は表 5.1

に示す通りである。 

 

表 5.1 プラズマ照射条件および SBLE 条件 

ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 9.3 Pa (70 mTorr) 

ICP 電力 200 W ~ 600 W 

印加 DC バイアス電圧 0 V，-600 V 

SBLE 質量 7 g 

試料温度 350 °C 
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5.4.2 H2プラズマ照射時に発生する発泡現象 

まず，直流バイアス電圧を印加せずに H2プラズマ照射を行いつつ，SBLE

の様子をチャンバー側面のビューポートより観察した。その際，SBLE が激

しく発泡するという現象が見られた。図 5.4 に発泡中の SBLE の写真を示

す。この発泡は，30 min 間の H2プラズマ照射中継続的に観測され続け，プ

ラズマ照射の終了とともに発泡は停止した。比較のため，事前の H2 ガス環

境下での攪拌を行わずにプラズマ照射を行った試料ではこの発泡現象は見

られなかった。このことから，観測された発泡現象は，事前に酸化表面除去

を行い非酸化表面が表出した状態の SBLE に H2 プラズマ照射を行った際発

生する現象であると考えられる。 

 

 

図 5.4 SBLE の発泡 
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5.4.3 直流負バイアス電圧印加時の挙動 

続いて，直流負バイアス電圧を-600 V 印加した状態で H2プラズマ照射を

行った。その結果，前節の場合と同様に発泡現象が見られた他，SBLE 試料

がオレンジ色の発光を示した。図 5.5 に発光中の SBLE の写真を示す。この

発光は，バイアス印加を停止すると直ちに消失した。 

 
図 5.5 直流負バイアス電圧印加時の SBLE の発光 

 

この発光の原因を調査するため，発光分光法によるスペクトル観察を行っ

た。試料からの発光は，ビューポート前に設置した光ファイバを介して分光

器へ導入した。そして，バイアス印加の有無によるスペクトルの変化を観察

した。図 5.6 に発光分光法によって得られた発光スペクトルを示す。波長の

範囲は 640 nm ~ 680 nm である。670.7 nm のピーク強度がバイアス印加の有

無によって大きく変化している。NIST が公開している原子発光線のデータ

ベースと照合した結果，このピークは Li 原子の発光であると同定された。

また，サンプル電位が Floating の場合でも，Li のピークが弱い強度ながら確

認できる。このことから，バイアス無印加の場合でも上記の Li 発光は起こ

っているものの，強度が弱いため視覚的に捉えられていなかったと考えられ
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る。そしてバイアス印加によって発光強度が増大することで，図 5.5 のよう

にオレンジ色の発光が視覚的に捉えられるようになったと考えられる。 

さらに，この発光分光法による測定の際，上記の Li 原子発光線強度の時

間的な変化が見受けられた。そこで，高速度カメラを用いて SBLE 試料を観

察しつつ，発光線強度の時間変化を調べたところ，発光線強度の増加および

減少はそれぞれ泡の膨張および破裂の際に見られることが判明した。これは，

泡の膨張によって，光ファイバの視野内に占める SBLE の面積が増加し，

SBLE 表面に存在する Li の発光がより強く見られるようになったためであ

ると考えられる。ただし，本セッティングにおいては気相中での発光もまた

光ファイバへ入射するため，スパッタリングや泡の破裂によって気相中へ放

出された Li が気相中で発光していることも考えられる。しかしながら，オ

レンジ色の発光は SBLE 表面に集中していることから，大部分は SBLE 表面

の Li に起因するものであると考えられる。 

以上より，バイアス印加によって見られたオレンジ色の発光は，入射イオ

ンエネルギーが増大することにより，主に液化 SBLE 表面の Li 原子発光線

強度が増加したために観測された発光であると考えられる。 

 

図 5.6 バイアス印加による発光スペクトルの変化  
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5.4.4 イオン粒子フラックス変化による発泡挙動の変化 

さらに，ICP 電力を変化させることで，SBLE へのイオン粒子フラックス

を変化させた時の発泡挙動の変化の調査を行った。ICP 電力は 200 W から

600 W まで変化させ，それによってイオン粒子フラックスを 2.2 × 1016 H+ ions 

cm2s-1 ~ 6.6 × 1016 H+ ions cm2s-1 まで変化させた。イオン粒子フラックスは

2.3.3.節で示した電子温度，電子密度からボームフラックスを算出し，H3
+イ

オンが支配的なイオン種であることを考慮して算出した。ここで算出した，

プラズマから試料へ飛来するイオン粒子フラックスを𝛤H_IONと定義する。以

下の節においてもイオン粒子フラックスは𝛤H_IONと表記することとする。ま

た，試料へのバイアス印加は行わず，発泡挙動は側面のビューポートより，

高速度カメラによって観察した。 

図 5.7 にイオン粒子フラックスごとの発泡挙動の変化を示す。図中では

2.2，4.4，6.6 × 1016 H+ ions cm2s-1の場合についてそれぞれ示している。結果

から，𝛤H_IONの増加に伴い，発泡の頻度，および形成される泡の体積の増加

が見られた。このことから，プラズマからのイオン粒子フラックスが，発泡

現象に対して大きな寄与をしていることが考えられる。 
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図 5.7 イオン粒子フラックス変化による発泡挙動の変化 

  



111 

 

5.4.5 高速度赤外線カメラによる観察 

続いて，高速度赤外線カメラを用いた発泡の観察を行った。ICP 電力は 600 

W とし，サンプルへのバイアス印加は行わずにプラズマ照射を実施した。高

速度赤外線カメラによる測定の際は，チャンバーの窓が赤外線を透過させる

材質である必要がある。そこで，側面のビューポートをフッ化バリウム窓と

交換し，そこを介して観察することとした。高速度赤外線カメラによる撮影

においては，SBLE の赤外線放射率が不明のため，赤外線放射率を 1.00 とし

て撮影を行った。熱電対によって測定している試料温度と比較したところ，

赤外線高速度カメラで表示される温度との間に~8%の誤差で表示された。以

下，赤外線映像を示す際は，上述の誤差を含んでいるものとする。 

赤外線カメラによる撮影を行ったところ，泡の破裂直後に，試料から放出

される高温の液滴が観測された。図に液滴放出時の赤外線映像を示す。放出

される液滴は~300 °C 程度の温度であることが確認できる。 

液体金属からの液滴放出現象については，いくつかの報告例がある。佐々

木らは，液体 Sn に DC マグネトロン放電によって生成したアルゴン(Ar)プ

ラズマを照射した際に液滴が放出されることを報告している[2]。Ou らは，

液体 Sn への重水素プラズマ照射の際，Sn から液滴が放出されることを報告

している[3]ほか，Sn からの液滴放出について，詳細な調査を行い[4]，Shi ら

による液化 W での液滴形成，放出モデル[5]をもとに考察している。 

Shi らの液滴放出モデルは以下のとおりである。液体金属からの液滴放出

はまず液体金属内に数 μm 程度の微小な気泡が生成される(1)ことにより始

まる。その後気泡は液体金属の表面へと移動していき，やがて気泡の表面が

液体金属表面へと到達する(2)。すると気泡は崩壊し，液体金属は表面エネル



112 

 

ギーを最小化しようし，付近の液体金属が移動する(3)。その液体金属の運動

によるエネルギーが，気泡の下端と触れていた部分に集中し，そこから液滴

の放出が発生する(4)。 

Shi らのモデルをもとに，H2プラズマ照射下の SBLE における液滴放出を

考察する。SBLE の場合は，内部に何らかのガスが蓄積し，表面付近の一部

分が膨らむことで泡が形成していると考えられるため，(1)，(2)の場合と状況

が異なるが，泡の破裂によって(3)の作用が誘発される可能性が考えられる。

すなわち，泡の破裂によって，泡の持っていた表面エネルギーが解放され，

それによって泡の下部からの液滴放出が発生していると考えられる。 

 

図 5.8 泡破裂直後の液滴放出 
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5.4.6 測定のまとめ 

5.4.節における測定結果をまとめる。まず液化 SBLE に H2プラズマ照射を

行ったところ，SBLEが激しく発泡する現象が観測された。さらに，液化SBLE

へ直流負バイアス印加を行いつつプラズマ照射を行ったところ，入射イオン

エネルギーの増加に起因すると考えられる Li 原子発光の増大により，試料

がオレンジ色の発光を示すことが観測された。また，ICP 電力を変化させる

ことで形成される泡の体積増加，ならびに発泡頻度の増加が見られた。加え

て高速度カメラによって発泡を観察したところ，泡破裂直後に SBLE から液

滴が放出されることが明らかとなった。 

次節において，この発泡現象の定量的な測定について述べていく。 
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5.5 H2プラズマ照射時の H2分圧時間変化測定 

前節における測定の結果，液化 SBLE へ H2 プラズマ照射を行った際，発

泡現象が発生すること，プラズマからのイオン粒子フラックスの増加により，

形成される泡の体積，発泡頻度が増加することなどが示された。本節では，

QMA を用いた H2プラズマ照射中の H2分圧測定による，発泡現象の定量的

観測について述べる。 

5.5.1 測定方法 

装置セットアップは，2.4.1.節にて示した ver. 2 セットアップを用いた。こ

れにより，QMA による測定と同時に，発泡の挙動を観察することが可能で

ある。SBLE へのプラズマ照射手順及びプラズマ照射条件は 5.4.1.節で述べ

たものと同一である。ただし，5.5.節での測定においては，バイアス電圧の

印加は行わずにプラズマ照射を行う。 

5.5.2 泡破裂時の H2分圧変化測定 

まず，H2プラズマ照射中の中性粒子の組成を調査するため，QMA を用い

たマススペクトル測定を行った。図 5.9 に測定したマススペクトルを示す。

縦軸は QMA 内のイオン化室で，中性粒子をイオン化させることで検出した

イオン電流値である。チャンバー内への導入ガスである H2 の信号が最も強

く見られている。そのほかにも H2O，N2の信号などが検出されているが，こ

れは QMA セクション内の残ガスに由来するものであると考えられる。 
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図 5.9 H2プラズマ照射中のマススペクトル 

 

続いて，QMA によって H2信号の時間変化を観察しつつ，高速度カメラに

よる発泡の撮影を同時に行った。その結果，泡の破裂直後に H2 の信号がイ

ンパルス的に増加し，その後減少し，定常値へ戻るという現象が多く観測さ

れた。図 5.10 に泡破裂前後の H2信号の時間変化を示す。H2信号の値はチャ

ンバー内の H2分圧に対応しており，その増加はチャンバー内の H2分圧の増

加を示している。図中では，高速度カメラ映像で見られた泡の破裂タイミン

グも併せて示している。インパルス的増加後の減少については，減少の時定

数がチャンバーの排気時定数と一致したことから，チャンバーからの排気に

よるものであると考えられる。H2信号がこのような変化を示す一方，H2O や

N2の信号からは，このような変化は一切見られなかった。以上より，泡の内

部には H2 ガスが蓄積されており，泡の破裂によってそれが放出されること

により，上述の H2 信号の変化が起きていると考えられる。この泡内に蓄積

している H2 は，プラズマ照射により試料内へ侵入したものであると考えら

れる。  
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図 5.10 泡破裂前後の H2信号時間変化 
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5.5.3 泡一つあたりの泡破裂による水素放出量の算出 

続いて，イオン粒子フラックス𝛤H_IONを変化させた際の，泡一つ一つの泡

破裂による H2分圧変化挙動の変化を調べた。そして，それぞれの𝛤H_IONごと

に最大の分圧変化を示した泡を選び，それらによる分圧変化を比較した。図 

5.11 に𝛤H_IONごとの泡破裂による H2分圧変化の比較を示す。縦軸は，H2分圧

定常値からの，泡破裂による変化分を示している。H2分圧はチャンバー圧力

と，H2信号の値を対応させることで算出した。結果から，𝛤H_IONの増加によ

って，より大きな H2分圧変化が起こっていることが確認できる。すなわち，

高𝛤H_IONほど，泡破裂による水素放出量が増加することが考えられる。ただ

し，図 5.11 に示しているのは𝛤H_IONごとの最大の H2 分圧変化の比較である

ため，より詳細に泡破裂による水素放出量を評価するためには，それぞれの

発泡による分圧変化を平均し，泡一つの破裂による H2 分圧変化の平均値で

評価する必要がある。 

 

図 5.11 𝛤H_IONごとの最大 H2分圧変化の比較  
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そこで，H2分圧変化から放出される H2分子数を算出し，その𝛤H_IONごとの

平均値を調べることとした。まず，H2 分圧変化から，H2 放出量を計算する

方法について説明する。単位体積当たりの H2 分子数と H2 分圧変化の関係

は，理想気体の状態方程式から，以下のように書ける。 

Δ𝑛(𝑡) =
Δ𝑝(𝑡)

𝑘𝐵𝑇𝐻2

 (5.1) 

ここで，Δ𝑛(𝑡)は H2分子の増加分，Δ𝑝(𝑡)は H2分圧の変化分，𝑇𝐻2
は水素分子

のガス温度である。また，Δ𝑛(𝑡)は，H2分子の流量Δ𝑄(𝑡)と，次のような関係

にある。 

𝑑Δ𝑛(𝑡)

𝑑𝑡
𝑉 = Δ𝑄(𝑡) − Δ𝑛(𝑡)

𝑉

𝜏
 (5.2) 

ここで，𝑉はチャンバーの体積，𝜏はチャンバーの排気時定数である。今，泡

破裂により，H2 分子が瞬間的に放出される場合を考える。するとΔ𝑄(𝑡)は，

ディラックのデルタ関数δ(𝑡)を用いて以下のように書ける。 

Δ𝑄(𝑡) = 𝑁𝛿(𝑡 − 𝑡1) (5.3) 

ここで𝑁は放出された H2分子数，𝑡1は泡破裂の時刻である。これを(5.2)式へ

代入することで，以下を得る。 

𝑑Δ𝑛(𝑡)

𝑑𝑡
𝑉 = 𝑁𝛿(𝑡 − 𝑡1) − Δ𝑛(𝑡)

𝑉

𝜏
 (5.4) 

いま，𝑡1で発生した泡破裂による H2分圧変化が𝑡2まで見られたとする。この

時，(5.4)式を右辺第一項について解き，𝑡1から𝑡2まで時間積分すると， 

∫ 𝑁𝛿(𝑡 − 𝑡1)𝑑𝑡
𝑡2

𝑡1

= ∫ (
𝑑∆𝑛(𝑡)

𝑑𝑡
𝑉 +

∆𝑛(𝑡)

𝜏
𝑉

𝑡2

𝑡1

)𝑑𝑡, (5.5) 

となる。ここで，デルタ関数の積分は 1 となる。また，右辺の時間微分項の
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積分は，今回のような定常値から増加し再び定常値へ戻るような時間変化を

考える際は 0 となるため，(5.5)式は以下のようになる。 

𝑁 = ∫
∆𝑛(𝑡)

𝜏
𝑉

𝑡2

𝑡1

𝑑𝑡 (5.6) 

すなわち，QMA で得られる H2 分圧の時間変化からΔ𝑛(𝑡)を算出し，(5.6)式

に代入して時間積分することで，放出された H2 分子数を求めることが可能

である。 

上記の計算を，観測された泡破裂による H2 分圧変化に対して行い，各

𝛤H_IONごとの H2分子放出量の平均値を算出した。その結果を図 5.12 へ示す。

𝛤H_IONの増加により，泡一つ当たりの平均水素放出量が比例増加している。

これは，𝛤H_IONの増加により，泡体積が増加していることが原因であると考

えられる。図 5.13 に，高速度カメラ映像から算出した，泡の破裂時体積の

𝛤H_ION依存性を示す。𝛤H_IONの増加によって，破裂時泡体積の増加，および体

積分布の広がりが確認できる。すなわち，𝛤H_IONの増加によって，より体積

の大きな泡が形成されるようになり，それに伴いより多くの H2 ガスが泡内

へ蓄積することから，図 5.12 でみられたような泡破裂時の水素放出量の増

加が起こっていると考えられる。 

また，図 5.12 で示す泡一つあたりの平均水素放出量と図 5.13 の泡破裂時

の平均体積を用いて，泡破裂直前の泡内圧を理想気体の状態方程式より，泡

内水素の温度をサンプルと同温度として計算した。その結果，泡内圧は𝛤H_ION

の変化に対してほぼ一定となり，その圧力は～300 Pa ±20% であった。プラ

ズマ照射時のチャンバー圧力が 9.3 Pa であることを考慮すると，算出した内

圧は外部の圧力より十分高く、泡破裂が発生しうる圧力であり、妥当である

と考えられる。  
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図 5.12 泡一つあたりの平均水素放出量 

 

 

図 5.13 泡の破裂時体積の𝛤H_ION依存性 
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5.5.4 時間平均水素放出量の算出 

さらに，前節の(5.6)式における積分範囲を拡大することで，時間平均的な

水素放出量を算出する。ある測定時間幅𝑇で放出される H2分子数は以下のよ

うに求めることができる。 

𝑁 = ∫
∆𝑛(𝑡)

𝜏
𝑉

𝑇

0

𝑑𝑡 (5.7) 

今回は，𝛤H_IONを変化させながら QMA により H2分圧時間変化を 1 min 測定

し，そこから，時間平均的な H2放出量を算出することとした。 

図 5.14 に各𝛤H_IONごとの H2分圧時間変化を示す。結果から，𝛤H_IONの増加

によって，泡の出現率が増加していることが見受けられ，時間平均的な H2

放出量が増加していくことが考えられた。そこで，(5.7)式を用いて実際に時

間平均 H2放出量〈𝐷〉を算出し，その𝛤H_ION依存性を調べた。図 5.15 にその結

果を示す。縦軸は〈𝐷〉を molecules/s の単位で表示したものである。𝛤H_IONの増

加に従って，非線形的に〈𝐷〉が増加していることが示された。これは，5.5.3.

節で述べた𝛤H_ION増加による泡破裂一回で放出される H2の増加に加えて，泡

の出現率が増加したことに起因していると考えられる。 
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図 5.14 𝛤H_IONごとの H2分圧時間変化 

 

 

図 5.15 時間平均 H2放出量𝛤H_ION依存性 
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ここで，泡出現率の増加を，泡破裂時の泡表面積の𝛤H_ION依存性から考察

する。破裂時の表面積は 5.5.3.節と同様に高速度カメラ映像から算出した。

図 5.16 に結果を示す。縦軸は破裂時の泡表面積の平均値〈𝑆〉を示している。

結果から，〈𝑆〉は 5 cm2まで線形増加し，そこで飽和している。図 5.13 で示

した破裂直前の平均泡体積においても，〈𝑆〉の飽和が見られた 4 × 1016 H+ cm-

2s-1より高い𝛤H_IONで増加率が減少していく傾向が見られた。これらを考慮す

ると，泡が存在できる最大の体積，表面積が存在すると考えられる。この値

は基本的に泡内に蓄積する H2 の内圧と，外部の圧力および泡殻の強度との

関係から決定されると考えられる。ただし，本実験では表面積が飽和する 4 

× 1016 H+ cm-2s-1より高い𝛤H_IONで形成される泡はほぼサンプルホルダと同等

の直径を持つことから，泡形状がサンプルホルダの形状に影響を受けている

可能性がある。そのため，サンプルホルダの大きさによって上記の泡の最大

の大きさが規定されている可能性も考えられる。ここで，シースと泡の大小

関係を考える。上述のように，本実験で見られる泡は直径，高さともに数 cm

程度の大きさとなり，サンプルホルダと同程度の大きさとなる。一方で，サ

ンプルホルダおよび泡とプラズマの間に形成されるシースの厚さは，0.05 

mm 程度となるため，泡の直径や高さのスケールと比較して非常に短い。こ

のとき，シースは泡表面形状に沿って形成され，水素イオンは泡表面に対し

て垂直に入射する。すなわち，泡の大きさがシース形状に影響を与える。こ

のような状態の下では，泡表面積が増加すると，泡がプラズマに接する面積

が増大することにより，単位時間当たりの H2 分子蓄積量の増加が起こると

考えられる。すると，泡はより早い時間で破裂するようになり，時間当たり

の泡出現数も増加していくと考えられる。これにより，泡出現率の増加が起

こり，さらに 5.5.3 節で述べた体積増加による泡破裂時の H2放出量の増加と
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合わせ，図 5.15 で見られた〈𝐷〉の非線形的な増加が起こったと考えられる。 

 

 

図 5.16 泡破裂時表面積の𝛤H_ION依存性 

 

さらに，〈𝐷〉を〈𝑆〉で割ることで，表面積増加によるファクターを〈𝐷〉から取

り除き，時間平均的な H2の泡内への蓄積フラックス〈𝛤〉を算出した。図 5.17

にその結果を示す。𝛤H_IONの増加に伴った〈𝛤〉の線形的増加が見られる。これ

は，𝛤H_IONの増加により，単位面積当たりの H2蓄積スピードが増加すること

を意味している。このグラフの傾きを調べると，~0.2 となった。すなわち，

𝛤H_IONのうち約 40 %が H2 の形で泡内へ蓄積されていると考えられる。ただ

し，第 4 章でも述べたように，非熱平衡水素プラズマではイオンフラックス

の他に原子フラックスもまた飛来している。よって上記で算出した𝛤H_IONの

内，H2としての泡内蓄積する比率は，イオンととともに最大数 eV 程度のエ

ネルギーを持つ中性水素原子が飛来している環境下における数値である。こ

こで，原子フラックスによる寄与を評価するために，〈𝛤〉と〈𝑆〉を用いて，泡

一つに，破裂までに蓄積される H2分子数を求め，図 5.12 で示す泡一つ当た

りの水素放出量〈𝑁〉と比較した。すると両者は最大誤差 15%程度で一致して
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おり，これは〈𝑁〉のエラーバーの範囲内であった。以上より，泡内に蓄積さ

れる水素はシースを介して飛来する水素イオンに由来すると考えられ，泡内

に蓄積される水素に対しての水素原子の寄与は少ないと考えられる。 

 

 

図 5.17 H2の泡内蓄積フラックス𝛤H_ION依存性 

5.5.5 測定のまとめ 

5.5.節では，QMA による H2 分圧の時間変化測定による，発泡現象の定量

的な測定について述べた。その結果，泡内に蓄積されているガスが H2 であ

ることが示された。また，泡破裂時に放出される H2 の泡一つ当たりの放出

量，および時間平均的な H2放出量の𝛤H_ION依存性を調べたところ，両者とも

𝛤H_IONの増加によって増加していくことが明らかとなった。 

次節では，泡殻を組成分析することにより発泡現象の原因についての考察

を行っていく。 
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5.6 XPS による泡組成分析 

5.6.1 泡組成の測定方法 

5.6.節では，XPS による泡殻組成分析について述べる。泡殻の組成分析を

行うためには，泡殻のサンプルを採取する必要がある。しかし，本測定にお

いてみられている発泡現象は H2 プラズマ照射中のみに発生し，プラズマ照

射終了後に泡はすべて消えてしまうため，泡のサンプルを採取することは困

難である。 

そこで，5.4.5.節にて述べた，液滴放出に注目した。放出される液滴は泡殻

と同じ組成を持っていると考えられるため，この液滴を収集し，それに対し

て XPS 測定を行うことで泡殻の組成を調べることとした。液滴の収集は，

サンプルホルダ直上のチャンバー天板に厚さ 0.3 mmの SUS板を収集基板と

して配置することで行った。ホルダと基板の距離は~8 cm である。そして表 

5.2 に示す条件でプラズマ照射を行い，発泡による液滴を収集した。 

液滴収集後の SUS 基板を図 5.18 に示す。基板上に，泡破裂によって放出さ

れた液滴が多数付着しているのが見受けられる。光学顕微鏡で測定したとこ

ろ，液滴は大きいもので直径 200 ~ 300 μm 程度のものが確認された。 

 

表 5.2 液滴収集実験プラズマ照射条件 

ガス H2 

ガス流量 20 ccm 

圧力 9.3 Pa (70 mTorr) 

ICP 電力 600 W 

印加 DC バイアス電圧 0 V 

試料温度 350 °C 

プラズマ照射時間 40 min 
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図 5.18 液滴収集後の SUS 基板 

 

5.6.2 XPS 測定条件 

収集した液滴を測定試料とし，XPS 測定を実施した。測定条件を表 5.3 に

示す。今回は，X 線の照射スポット径を液滴直径と同程度である 200 μm と

した。また，X 線照射前には，Ar+イオンスパッタリングによって，表面酸化

物の除去を行った。 

 

表 5.3 XPS 測定条件 

X 線源 Al Kα 

X 線照射スポット径 200μm 

Ar+イオンエネルギー 0.5 keV 

スパッタリング時間 8 s 
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5.6.3 測定結果 

XPS 測定の結果，Sn，Bi，Li のスペクトルが観測された。Er については，

元の組成比が 2.2at%と少ないため，検出されなかったと考えられる。図 5.19

にそれぞれのスペクトルを示す。各元素のスペクトルは Sn 3d，Bi 4f，Li 1s

のものをそれぞれ示している。結果よりバルク中組成比が Er の次に低い Li

のピーク強度が最も強く現れた。このことから，SBLE バルクと液滴の組成

が大きく異なる可能性が示唆された。 

そこで，観測されたXPSスペクトルの面積強度から組成比を計算し，SBLE

バルクの値と比較することとした。まず，図 5.19 の各スペクトルをエネル

ギーで積分し，面積強度を算出し，続いて各元素の面積強度を Atomic 

sensitivity factor によって補正し，補正後の面積強度比から組成比を計算した。

表 5.4 に Sn，Bi，Li の Atomic sensitivity factor を示す。これらの値は Wagner

らによって報告された値[6]を用いた。 

表 5.5 に，液滴と SBLE バルクの組成比比較を示す。XPS スペクトルから

算出した液滴の組成比は SBLE バルクと大きく異なり，液滴がほとんど Li

で構成されていることを示している。上述のように，液滴の組成は発泡現象

で見られる泡殻の組成と同じであると考えられることから，H2 プラズマ照

射時に形成される泡殻は，ほとんど Li で構成されていると考えられる。た

だし，Li は Sn や Bi と比較して酸素との反応性が高く，大気中の酸素に曝さ

れることで不均化が発生し，Li が表面に濃縮した可能性も考えられる。また，

SBLE 試料から蒸発した Li が SUS 基板へ付着している可能性もある。その

ため，これらの XPS 測定への寄与の調査が必要であると考えられる。 
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図 5.19 XPS 測定結果 

 

表 5.4 各元素の Atomic sensitivity factor[6] 

Sn 3d 5/2 4.095 

Bi 4f 7/2 7.632 

Li 1s 0.025 
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表 5.5 液滴とバルクの組成比比較 

元素 液滴 [at%] SBLE バルク [at%] 

Sn 0.3 42.1 

Bi 0.06 30.8 

Li 99.6 24.9 

Er – 2.2 

 

5.7 発泡現象についての考察 

5.7.1 泡発生機構の考察 

以上の結果を元に，SBLE の発泡機構について考察する。発泡機構の模式

図を図 5.20 に示す。XPS の結果より泡殻の組成がほとんど Li で構成される

ことが示唆されている。ここから，液化 SBLE 表面に Li が豊富に存在して

いる状態を仮定する。この要因としては，Li の水素との高反応性に起因した

H2ガス曝露による不均化の発生や，液化 SBLE では Li として分離して存在

する方が安定である可能性が考えられる。ここへ水素プラズマ照射を行うと，

SBLE 内に水素が取り込まれる。液体 Li へ水素プラズマ照射を行った場合，

水素化リチウム(LiH)が生成することが知られている。今回は表面がほぼ Li

で構成されると考えると，純 Li の場合と同様に LiH の生成が起こると考察

した。ただし，LiH の融点は 692 °C であるため，本実験における条件下では

固体として析出する。仮に LiH の厚い層が表面に形成されている場合，泡の

ような伸縮性のある構造の発生は困難である。そのため，LiH の形成が発生

する場合，それは表面のごく近傍に限定されると予想される。そして表面で

水素化リチウム(LiH)の生成が起こる一方で，表面より深い位置で水素が

SBLE 中で H2ガスの形で蓄積される。蓄積された水素は，LiH がバリアの役
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割を果たし，プラズマ気相中へ戻ることができず，SBLE 内に蓄積され続け

る。それにより泡が成長していき，やがて破裂に至るという機構が候補の一

つとして考えられる。すなわち，SBLE の構成元素の内，Li が発泡現象に大

きく寄与している元素であると考えられる。 

 

図 5.20 発泡機構模式図  
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5.7.2 Li 組成が及ぼす影響および SBLE 以外で発泡が起こる可能性 

XPS 測定の結果から，Li が発泡現象に大きく寄与していることが示唆さ

れた。すなわち，SBLE 中の Li 組成比が変化した場合，発泡挙動が変化する

ことが考えられる。実際，液体 Sn–Bi へ H2プラズマ照射を行った際，発泡

現象は観測されなかった。そのため，発泡現象が発生しない Li 組成領域が

存在する可能性も十分考えられる。しかし，本測定においては Li 組成比を

変化させた実験は行っていないため，こちらは今後の課題である。 

続いて，SBLE 以外での発泡現象の可能性について検討する。同じ Sn 系

合金である，液体 Sn，液体 Sn–Li へ H2プラズマ照射した際，SBLE と同様

の発泡が発生するという報告例はない。無論 3 章，4 章で述べた測定中にも

このような現象は観測されていない。さらに SBLE の構成元素の内，Er は組

成として非常に少ないことから，今回見られた発泡現象は水素プラズマ照射

下の液化 Sn–Bi–Li 合金において発生する現象であると考えられる。ただし，

Sn 系合金だけに限らず，3 元以上の合金液体金属へのプラズマ照射に関する

報告例はほとんどないことから，これが Sn–Bi–Li 合金特有の現象であるか，

その他の液体金属にも起こりうる現象であるのかは不明である。 

ただし，SBLE での発泡においては，泡殻ならびに液化 SBLE 表面近傍に

おいて支配的に存在する Li が大きな寄与をする可能性があることは前節で

考察した。この場合，少なくとも液化 SBLE においては，H2ガス曝露による

不均化などに起因して，表面付近に Li が豊富に存在する状況が発生する可

能性が考えられる。そこから類推するに，Li が他の構成元素とネットワーク

を作りにくい合金系，すなわち，表面付近に Li が豊富に存在するような状

態が発生する液体金属においては，発泡現象が発生する可能性が考えられる。 
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なお本実験では H2プラズマ照射のみを行ったため，H2プラズマ以外を照

射した場合に発泡が発生する可能性は不明である。ただし，本測定において

は非酸化表面の表出のために H2 ガス環境下での液化 SBLE の攪拌を行って

いる。仮にこの時 LiH が生成されている場合，その後に照射するプラズマを

Ar プラズマや He プラズマに変えても，発泡が起こる可能性は十分考えられ

る。 

5.7.3 核融合炉における応用性の検討 

5.5.節で述べたように，プラズマからのイオン粒子フラックスの増加によ

って，発泡の出現率の増加，および泡破裂による H2 放出量の増加が見られ

た。非熱平衡水素プラズマは，一般にイオンフラックスと，それより数桁程

度多い原子フラックスが試料へ飛来する。すなわち，イオンだけでなく中性

水素原子も発泡に寄与している可能性も考えられる。実際に SBLE を核融合

炉内で，第一壁表面を流下するブランケット流体として使用することを考え

た場合，本測定における装置よりも高いイオン粒子フラックス，もしくは原

子フラックスに曝された場合，より激しい発泡が観測される可能性が考えら

れる。その際は，5.4.5.節で述べた液滴放出もそれに伴って増大するため，周

辺の真空容器を液化 SBLE で汚染してしまうことが懸念される。加えて，泡

破裂に伴う水素放出が頻繁に発生することは，核融合ブラズマへ悪影響を与

える可能性もある。従って，SBLE の使用を考えた場合，発泡現象への対策

は必要不可欠であると考えられる。 

ただし，今回の SBLE は，液相出現温度を最低化できる組成を用いている

ため，核融合炉でのトリチウム増殖などを考慮した場合，より最適な組成が

存在する可能性がある。また前節で述べたように，Li の組成によっては発泡
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が起こらなくなる可能性もあり，発泡を起こさずに，核融合炉で使用できる

ことも十分考えられる。すなわち，SBLE の核融合炉への応用を考えた場合，

SBLE と H2プラズマ相互作用の更なる理解が非常に重要である。 

5.8 本章のまとめ 

本章では，液化 SBLE への H2 プラズマ照射実験について述べた。その結

果，H2プラズマ照射下の液化 SBLE の発泡現象が観測された。さらに詳細に

測定を行ったところ，イオン粒子フラックスの増加に伴い，発泡が激しくな

ること，泡破裂によって放出される水素量の時間平均値が非線形的に増加す

ることなどが示された。さらに泡破裂の際に飛散する液滴を収集し，XPS に

よる組成分析を行った結果，液滴および，液滴と同じ組成を持つと考えられ

る泡殻がほぼ Li によって構成されていることが示唆された。 

SBLE の利用が想定されている，第一壁表面を流れるブランケット流体へ

プラズマからどのような粒子が飛来するかについては，未だ議論の余地があ

る。しかし，SBLE が本装置の場合と同様に発泡を起こした場合，核融合炉

内が飛散した液滴で汚染されること，泡破裂とそれに伴う水素放出が核融合

プラズマへ影響を与える可能性を考慮すると，今回測定された発泡現象への

対策は不可欠である。さらに，Li 組成比を変化させた場合の発泡の変化，な

らびにより核融合炉の条件に近い大型装置でのプラズマ照射実験など，

SBLE の発泡現象に対する更なる理解が SBLE を核融合炉へ応用する上で重

要であると考えられる。 
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第6章  

総括 

6.1 本論文のまとめ 

本論文では，Sn および SBLE への非熱平衡水素プラズマ照射を実施し，

その結果から，核融合炉機器への応用性の検討を行った。以下に，本論文の

内容をまとめる。 

第 1 章では，まず近年の世界的なエネルギー需要や環境対策への動向か

ら，化石燃料を用いた発電手段の代替として核融合炉を用いた核融合発電が

有望であることについて述べた。続いて，商用発電用核融合炉の実現におい

て最も重要な機器であるダイバータ，ブランケットについて触れ，それらへ

の工学的要求，現状の課題について述べた。そしてそれらを解決することが

期待される，Sn 系液体金属を用いた液体金属ダイバータ，カートリッジ式

液体金属ブランケットのコンセプトについて解説した。そして，液体金属ダ

イバータの候補材料として Sn を，カートリッジ式液体金属ブランケットで

用いられるブランケット流体の候補材料として Sn–Bi–Li–Er 合金(SBLE)を

挙げ，それらと水素同位体プラズマ相互作用に関する先行研究および課題に

ついて述べた。そして，非熱平衡水素プラズマ照射を行った際の Sn および

SBLE の挙動を，実験室レベルのプラズマ装置を用いて調査することを目的

とすることを述べた。 

第 2 章では，第 3 章から第 5 章にて用いた真空装置，測定機器および測定

手法について解説した。 

第 3 章では，固体 Sn，および液体 Sn へ DC グロー放電によって生成した

H2 プラズマ照射を行った際の，Sn の水素吸蔵量測定について述べた。水素
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吸蔵量測定には昇温脱離法(TDS)を採用し，TDS 測定の際に必要となる，装

置 TDS 部の実効排気速度，実験装置で生成されるプラズマのイオン組成な

どを求めた。そして，まず H2プラズマ照射を固体 Sn 試料に対して行い，水

素吸蔵量を測定した。プラズマ照射時間を変化させることで水素イオンフル

エンスを変化させつつ固体 Sn の水素吸蔵量を測定したところ，水素吸蔵量

の線形的な増加が見られた。この結果から Sn の水素吸蔵比を求めたところ，

10-3という値が得られた。これを固体ダイバータ材料である W，CFC などと

比較したところ，同様のプラズマ照射条件において，W，CFC よりも固体 Sn

は低水素吸蔵性を示すことが示された。続いて，液体 Sn へ H2プラズマ照射

を行い，同様に TDS 測定を行ったところ，吸蔵水素の存在を示す信号は検

出されず，定量的な水素吸蔵比は算出できなかったものの，液体 Sn が固体

Sn よりさらに低い水素残留性を持つことを示唆する結果が得られた。 

第 4 章においては， H2 プラズマ照射時の Sn のスパッタリング挙動の測

定について述べた。スパッタリングの測定には原子吸光分光法(AAS)を用い

ることとした。今回用いるプラズマ装置では，AAS によって観測される Sn

原子の光吸収による測定光透過率の変化は 0.03 程度と小さいことが予測さ

れため，透過率変化を精度よく測定できるよう，光強度の積算，繰り返し測

定を行える測定系を構築した。AAS 測定においては，Sn 試料への印加バイ

アス電圧を変化させた際の透過率変化から，スパッタされる Sn 原子密度を

算出した。そして，Sn 原子密度の ICP 電力依存性を測定したところ，ICP 電

力の増加に対応した線形増加が確認された。そこで，試料からのスパッタリ

ングで放出される Sn 原子のフラックスを計算し，イオン粒子フラックスと

比較することでスパッタ収率を算出したところ，~0.01 atoms/ion という値が

得られた。加えて，試料温度の増加により，スパッタ収率が増大するという
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傾向も観測された。このスパッタ収率を，先行研究によって示された水素イ

オンビーム照射による Sn スパッタ収率から本実験と同様の実験条件に外挿

した推定値と比較したところ，およそ 20%程度スパッタ収率が増加している

ことが示唆された。加えて，液体金属ダイバータの候補材料である液体 Li，

液体 Sn–Li の水素イオンビームによるスパッタ収率との比較から，Sn がこ

れらと比較してスパッタリングされにくい材料であることが示された。 

第 5 章においては，SBLE への H2プラズマ照射実験と，その際に見られる

発泡現象について述べた。SBLE を真空中で液化させ，H2ガス環境下での拡

販を行った後に H2 プラズマ照射を行ったところ，SBLE の発泡現象が観測

された。さらに，直流負バイアス印加によって Li 原子に由来したオレンジ

色の発光が見られることも発見され，また，高速度赤外線カメラによる測定

の結果，泡の破裂によって液滴放出が発生することが示された。その後装置

セットアップを変更し，QMA による発泡現象の定量的な測定を試みた。ま

ず，QMA により発泡中の H2分圧変化を測定したところ，泡内部に H2ガス

が蓄積されていることが明らかとなった。続いて，SBLE へのイオン粒子フ

ラックスを変化させつつ高速度カメラとQMAによる同時測定を行ったとこ

ろ，イオン粒子フラックスの増加によって泡破裂あたりの H2 放出量および

時間平均的な H2 放出量が増加することが示された。さらに，泡殻の組成を

調査するために，前述の液滴放出によって飛散する液滴を収集し，X 線光電

子分光法による組成分析を行った。その結果， 泡殻がほぼ Li で構成されて

いることを示唆するデータが得られた。そして，上記の測定から得られた結

果より，SBLE における泡発生機構の考察，Li 組成が発泡現象に及ぼす影響

などについて議論した。さらに，核融合炉での使用を想定した場合，発泡現

象への対策が不可欠であることについても言及した。 
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6.2 今後の展望 

本研究において，Sn は非熱平衡水素プラズマ照射時においても低水素吸

蔵性，低スパッタリング性を示すことが明らかとなった。さらに，液化 SBLE

が非熱平衡水素プラズマ照射を受けることで発泡するという新しい現象も

発見された。これらの成果に基づき，Sn，SBLE の核融合炉機器への応用と

いう観点から展望を述べる。 

Sn については，本研究における測定の結果から，液体金属ダイバータの

材料として非常に有用であることが示唆されたと考えられる。ただし，本研

究では Sn の水素同位体プラズマによる水素吸蔵，スパッタリングについて

の一端を明らかにした一方，残された課題も存在する。その一つが，同位体

効果の検証である。特にスパッタリングにおいては，飛来する粒子の質量な

どによってスパッタ収率が変化するため，本研究で得られた水素プラズマに

よるスパッタ収率よりも，重水素プラズマ照射を行った際の収率はさらに増

加する可能性がある。さらに，同様の効果がトリチウムプラズマにおいても

考えられる。こちらの評価には，放射能という大きな課題があるが，核融合

炉への応用を考えた時，トリチウム実験は避けて通れないものである。以上

のように，今後の Sn と水素同位体プラズマの相互作用研究においては，重

水素，トリチウムなどによる同位体効果の検証が重要な要素のひとつとなる

ことが考えられる。 

また SBLE については，H2 プラズマ照射下の液化 SBLE の発泡現象とい

う，新しい現象の発見がなされた一方，この現象は核融合炉において，真空

容器の汚染，プラズマの擾乱など，ネガティブファクターとなることが懸念

される。ただし，SBLE の発泡に関しては，Li 組成比依存性，試料温度依存

性など，本研究で明らかになっていない性質も未だ残されている。また，実
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際には，核融合炉第一壁表面を流下している状態で核融合プラズマと接する

ため，対流などによっても発泡挙動は変化する可能性が考えられる。つまり，

発泡現象を起こすことなく核融合炉内で使用できる可能性もあるというこ

とである。SBLE の核融合炉への応用を考える上では，より詳細な水素同位

体プラズマとの相互作用，および発泡現象の調査が重要である。本研究にお

いては，測定結果に基づき，液化 SBLE 表面に Li が濃縮することで発泡が

誘発されると考察しているが，その発生機構にはまだ議論の余地が残されて

いる。加えてこれらに寄与する可能性がある，Li の水素ガスあるいは大気曝

露による不均化反応発生の可能性については，未だ未解明である。これらの

解明が，SBLE の発泡現象を理解する上で重要であると考えられる。 

一方で学術的な面からこの発泡現象を考えると，プラズマ生成に用いるガ

スが変わっても発泡現象は発生するのか，他の合金系においても発生するの

かといった，未解明の課題が山積している。さらに大域的に見ると，3 元合

金，4 元合金液体金属とプラズマの相互作用は，ほとんど未知の分野と言え

る領域であり，発泡現象の他にも新しい物理が存在する可能性が大いに考え

られる。本研究での発見が，これらの分野の理解の一助となれば幸甚である。 
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