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Bulletin　of　the　Faculty　of　Engineering

　Hokkaido　University，　No．　175　（1995）

プラズマ対向材料中に保持されている水素に対するコンディショニング

山内有二　小山和則　金谷　康
広畑優子　日野友明　山科俊郎
　　　　　　　　　　（平成7年6月5日受理）

Conditionings　for　Hydrogen　Retention　of

　　　　　Plasma　Facing　Material

Yuji　YAMAucHI，　Kazunori　KoyAMA，　Koh　KANAyA，　Yuko　HIRoHATA，

　　　　　　Tomoaki　HINo　and　Toshiro　YAMAsHINA

　　　　　　　　　　　（Received　June　5，　1995）

Abstract

　　For　isotropic　graphite，　SiC　converted　graphite　and　B4C　converted　graphite，　the　condi－

tions　of　baking　and　He　ion　impact　for　the　reduction　of　retained　hydrogens　are　discussed　based

on　a　hydrogeR　desorption　model．　For　this　purpose，　the　existing　data　concerning　the　hydro－

gen　rete就ion　and　the　helium　ion　irradiation　are　employed．1t　is　seen　that　the　hydrogen

trapped　in　form　of　C－H　or　Si－H　bonding　can　not　be　desorbed　by　bal〈ing　alone．　Thus，　the　He

discharge　cleaning　has　to　be　applied　for　C－H　and　Si－E｛　bondings．　Tke　hydrogen　trapped　in

forin　of　B一｝1　boRding　is　very　easily　desorbed　by　baking　alone　with　temperature　of　only　300　eC．

1．序 論

　核融合炉において，種々の粒子あるいはイオンが炉心の最も近くに配置されるプラズマ対向壁

に入射する。このうち，燃料として使用されている水素粒子が対向壁に入射すると，対向壁中に

水素が捕捉あるいは保持される。これは水素リテンションといわれている。この保持された水素

が熱的あるいはイオン衝撃によって放出され，再び炉心プラズマに混入する。これは水素リサイ

クリングと呼ばれている。この現象が頻繁に起こるようになると，周辺プラズマにmhd不安定が

起こり最も重要なプラズマパラメーターであるエネルギー閉じこめ時間が劣化し，プラズマの蓄

積エネルギーが急激に減少するようになる。水素リテンション量が増加すると水素リサイクリン

グの頻度も増大するため，実機では主放電の前に対向壁を加熱（べ一キング）したり，ヘリウム

放電洗浄を行って，対向壁中の水素リテンション：量を低減させている。

　一方，核融含炉のプラズマの閉じこめ特性を向上させるために，対向材料の表面を改質してい

る。その代表的なものは，プラズマ中の酸素不純物レベルを低減させるために使朋されているボ

uンコーティングあるいはB4Cコーティングした黒鉛（B、C転化材）（1）…（3），水素リテンションの

低減に効果があるシリコニゼーションあるいはSiCをコーティングした黒鉛（SiC転化材）（4）であ

る。しかし，これら材料を対向壁として用いた場合，その水素リテンション：量やリテンションの
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低減のためのべ一キングおよびHe放電洗浄の条件について十分に評価されていない。

　本研究では，実機で使用している等方性黒鉛およびB4C転化材，今後適用が考えられているSic

転化材に対して，水素リテンションの熱脱離およびHeイオン衝撃による脱離のモデル（5）を適用し

て適切なコンデKショニング条件を考えた。モデル計算において我々の研究室ですでに取得して

いるデータを用いた（6），の。

2．水素リテンションの除去モデル

　まず，モデル計算に用いた実験データについて述べる。試料として，日立化成社製の等方性黒

鉛（8），その等方性黒鉛の表面にB、C層を被覆したB、C転化材（6），さらに炭素繊維複合材料の表面

にSic層を被覆したSic転化材を用いた。まず，この試料中に水素を保持させるために，　ECRイ

オン源（6）を用いて水素イオン（5keV，　H3＋）を室温で照射した。この際の水素イオンの照射量は，

飽和レベル以上の5×1018H／cm2である。その後，昇温脱離分析を用いて，材料中の水素リテンシ

ョン：量を評価した。また，このとき測定した水素の脱離スペクトルから脱離の活性化エネルギー

を求めた（9＞。なお，このときの反応は，拡散律則の一次の脱離と仮定している（10）。次に，9eイオ

ン照射による水素除去効果を調べるため，すでに水素が保持されている試料に，引き続きヘリウ

ムイオン（5keV，　He＋）を約3×1018　He／cm2の照射量まで照射した。その後同じく昇温脱離分析法

により残留している水素リテンション量を求めた。

　次に今回適用した水素脱離のモデルについて述べる。B、CやSic等の2成分材料中にトラップさ

れている水素は，各成分に捕捉されていると考えられ実験的にも証明されている（6）・（7）。即ち，Sic

中の水素は，Si－Hもしくは。－Hの形でトラップされている。もし，その水素が熱的に，あるい

はヘリウムイオン衝撃によって脱離する場合，その脱離確率は結合状態に依存すると考えられる。

ここで，iという成分に結合している水素密度をniとすると，粒子バランスの式は以下の式で与え

られる（5＞。

　　　　睾一〃9…（一E・／・T）ni一・拷ノ挽聯　　　　　　（・〉

ここで，v？は反応定数（～1013／s），E，は脱離の活性化エネルギー（eV），kはボルツマン定数（8．62×

10－5eV／K），　Tは試料温度（K），σダeはヘリウムイオン衝撃による水素脱離断面積（cm2），および

ノ旋はヘリウムイオン照射束（H：e／cm2・s）である。従って，水素密度の初期値，即ち加熱およびヘリ

ウムイオン照射を施す前の濃度をn？とすると水素濃度niは以下の式となる。

ni＝n？ermt／ri

ここで，τiは減衰時定数（s）であり水素濃度が初期の濃度の1／eとなる時間である。すなわち，

Ti　一一　（v？・exp（一　Ei／feT）　十　dl　”fH，）　一i．

従って，水素濃度をniに減少させるまでのコンデKショニング時間’は次式で表される。

（2）

（3）

　　　　　　　　　　1n（η9画）
t　＝　riln（n？／ni）　r

　　　　　　　　レ曾θ一E・fkT＋σ哲ノH、
（4）

この表式で，脱離の活性化エネルギー」傷およびヘリウムイオン衝撃脱離断面積σ些はわかっていな

いので，実験データから求めた。本研究では，脱離を拡散律則の一次の脱離と仮定しており，脱



プラズマ対向材料中に保持されている水素に対するコンディショニング 47

離のピーク温度をTpとするとピーーク温度と活性化エネルギーは次式で関係づけられている（9）。

轟～1・撃一・・46 （5）

ここでβは昇温速度（K／s）である。また，べ一キング温度が低い場合，（4）式の熱脱離の項は無視で

きヘリウムイオン衝撃脱離断爾積は，

幽ノ詣1・（n？ni） （6）

となる。したがって，ヘリウムイオンの照射量，ヘリウムイオンを照射した場合の残留水素リテ

ンション量，およびヘリウムイオンを照射しなかった場合の水素リテンション量よりヘリウムイ

オン衝撃脱離断面積を見積もることができる。

3．コンディシs：：ニング条件の比較

　Fig．1に，脱離の活性化エネルギーおよびヘリウムイオン衝撃による脱離断面積を求めるため

に測定した水素脱離スペクトルの一一例を示す。これはSiC転化材に対するものであり，縦軸は水

素脱離率を示し，横軸の時間は試料温度に対応している。二二の破線はヘリウムイオン照射前の

水素の脱離スペクトル，実線はヘリウムイオン照射後の水素脱離スペクトルを示している。話中

のスペクトルで見られるように，Sic転化材では2つのピークを持った水素脱離スペクトルが得ら

れた。ここで脱離の低温側ピークはSi－H結合からの水素の脱離高温側ピークは。－H結合から

の脱離と考えられる（7）。同様なスペクトルがB4C転化材でも得られ，低温側のピークはB－H結合

からの水素の脱離，高温側はSiC転化材と同じく。－H結合からの脱離と考えられる（6＞。各成分に

起因する説離のピーク温度および水素リテンション量を，スペクトルをピーク分離して求めた。
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Fig．1　SIC転化材の水素脱離スペクトル

Table　1熱脱離の活性化エネルギー一　E，

結合種

Ei（eV）

C－H

3．0

B－K

1．8

Si－H

2．6
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　　　　Table　2｝leイオン衝撃による脱離断面積σ鈎

結合種
a｝｛e（cm2）

C－H

5．6xlo－ig

B－1｛

2．3xlo－is

Si－H

3．5xlo一一ig

　　103

　　10i
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暴
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　　10－7
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講

縫10－5

　　10－7

　　　　0

　　10f

　　loi

会5　　圭〇一1

盤　10’3

懸玉0－5

　　1e－7

　　　　0
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　それぞれの脱離のピーク温度から求めたC－H，B－H，およびSi－H結合の脱離の活性化エネル

ギーをTable　lに示す。C－H結合の活性化エネルギーがSi－H結合およびB－H結合よりも大きく

なった。次に，それぞれの脱離ピーークに関する残留水素リテンション量と照射前の水素リテンシ

ョン量から求めたヘリウムイオン衝撃による脱離断面積の値をTable　2に示す。ここでは，　B－H

結合の脱離断面積がもっとも大きく，他の値と比べて1オータ㌧程度大きな値となった。これら2

つの値の大小関係から，B－H結合の水素がもっとも容易に除宏されやすいことが予測できる。コ

ンディショニングのしゃすさの目安のため，それぞれの結合の水素量が！／eになる時間τ適算出し

た。Fig．3にτ之べ一キング温度の関係を示す。（a）はC－H結合（等方性黒鉛），（b）はB－R結合，

および（c）はSi－H結合の減衰時定数を示している。婦中，OmA／cm2の値はべ一キングのみ行った

場合の時定数であり，その他は各照射束でヘリウムイオン照射とべ一キングを行った場合のτiで

ある。これらの図は次の特徴を持っている。低温側では熱脱離はほとんど起きず，水素は主にヘ

リウムイオン衝撃により脱離する。それに対し，高温側では野選離する水素が多数をしめ，ヘリ

ウムイオン照射の効果は熱脱離に比べて相対的に小さいことがわかる。

Table　3水素リテンション量が1時間で1／eとなる条件

べ一キングのみ Heイオン照財のみ

GH結合　　　　910K 0．08mA／cπf

B－H結合　　　　550K 0．02mA／c田諺

Si－H結合　　　　　　　790K 0ユ3mA／c翔’

　結合間で比較すると，ヘリウムイオン照射を行わない場合，B－H結合では300℃のべ一キング温

度でもかなり短い蒔間で水素を除去できるのに対し，C－H結合の場合は300℃ではほとんど減少し

ない。0．1mA／cm2のヘリウムイオン照射を行った場合，　C－H結合あるいはSi－H結合では約！時

間で水素リテンションが！／eになるが，B－H結合では約20分程度で1／eに減少することがわかった。

これらのコンディショニングを比較するため，1時間で水素リテンション量が！／eとなる条件をTable

3に示す。必要なべ一キング温度で比較すると，やはりB－H結合の値が最も小さくなり，300℃の

べ一キング温度でかなり大きく減少することが分かる。他の2つの結合では，500℃以上で水素リ

テンション量が1／eとなるため，べ一キングのみでは永万の除去が不十分であることが分かる。一

方，ヘリウムイオン照射のみの場合でも，B－H結合が最も低い電流密度，即ち小さい照射束で効

果的に除去できることがわかった。また，べ一キングのみ行った場合とは異なり，ヘリウムイオ

ン照射を行った場合ではSi－H結合の水素が最も除去されにくいことが分かった。ヘリウムイオン

のエネルギーがより低い実機の場合でも，この傾向は同様と考えられる。

　以上より，上記の3つの耕料に対して，べ一キングのみでは十分に水素を取り除けずヘリウム放

電洗浄が必要であることがわかった。C－H結合およびSi－H結合の水素と比較して，　B－H結合の

水素は300℃のべ一キングのみでも十分除物可能であることがわかった。

3．ま　と　め

　本研究では，等方性黒鉛，B、C転化材およびSic転化材の水素リテン特性の実験データを用い

て，水素リテンションの除去モデルに適用して，適切なコンディショニング条件を検討した。以

下に結果の要点を示す。
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（1）c－H結合およびSi－H結合に対しては，べ一キングのみで水素を除芸させることはできない。

従って，C－H結合あるいはSi－H：結合の水素を脱離するには，ヘリウム放電洗浄の併用が必要で

あることがわかった。

（2＞B－H結合の水素は，本研究で評価した中でもっとも効果的に除去でき，通常行われている300℃

のべ一キングのみでもかなり除去できることがわかった。
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