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研究成果の概要（和文）：ITER使用温度における再結晶Wの見かけのトリチウム溶解量は、過去に報告された高温での
溶解度の外挿値と比較して3桁も大きかった。しかしながら、表面層をエッチング等により取り除いたバルクのトリチ
ウム溶解度は非常に少ない。これらの結果より、W自体のトリチウム溶解度は非常に小さいが、加工やプラズマ照射に
よりトリチウム蓄積量に違いが出ることが明らかとなった。このような水素同位体の捕獲挙動が過去に報告されたトリ
チウム蓄積量の間に大きな食い違いがある原因であり、加工時および加工後の処理によりトリチウムの蓄積量を少なく
することが可能である事が明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Tungsten(W) is currently contemplated as plasma facing material because of its 
advantageous thermo physical properties and rather low solubility of tritium. Tritium solubility of W 
estimated in this study is 3 order higher than that reported by literature. Traps or oxide films may 
affect the retention capability of W and lead significantly modified release properties. It became clear 
that there were capture sites that had different thermal stability and capture intensity in W after 
polishing, or oxide films that were grown on the surface of W and had barrier effects. Detailed 
investigation of the impact of possibly rather diverse traps produced either during manufacturing-or via 
radiation-induced processes and oxide films after annealing on the uptake and retention properties of 
hydrogen isotopes retained by W used in first wall components of fusion machines is therefore necessary 
in order to assess correctly and minimize the tritium inventory during various phases of operation.

研究分野：水素同位体学
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１．研究開始当初の背景 
現在建設が進んでいる国際熱核融合実験
施設（ITER）では、プラズマ対向壁・対向機
器（ダイバータ）材料として、タングステン
（W）が使用される計画である。これは、W
が金属では最も高い融点（3,410℃）と純鉄の
3 倍もの高い熱伝導率等を持ち、また金属の
中では水素同位体の溶解度が最も小さく、ト
リチウムの蓄積量が最も少ないと期待され
るためである。トリチウム蓄積量の評価は、
貴重な燃料の有効利用のためにも、また放射
性トリチウム（β壊変：半減期 12.3年）の放
射線障害予防上の安全性確保のためにも、
ITER のみならず核融合炉開発では極めて重
要な課題である。しかしながら、使用可能な
トリチウム安全取扱施設は極めて限られて
おり、炭素に比べプラズマ対向材としての研
究歴の浅い W の報告例は国際的にも極めて
少なく、しかもトリチウム蓄積量の報告値の
間に大きな食い違いが認められる。トリチウ
ム溶解度（蓄積量）の食い違いの原因が、研
究者の使用する W 試料に含まれる捕獲サイ
トの種類と量の違いにあること、それ故、研
究者が用いた試料の製造・加工・焼鈍の履歴
が異なることに起因することが強く示唆し
ているが、用いるW試料の加工度やその後の
焼鈍条件は研究者間で統一されていない。し
たがって、W中のトリチウム蓄積量を求める
研究においては、加工履歴と焼鈍条件の効果
を明らかにするとともに、適正な加工・焼鈍
条件について共通の理解と指針をもつこと
が必要である。 
このように、Wにおけるトリチウム蓄積量
については、学術的に価値のある再現性の高
いデータさえ得られておらず、したがって、
ITER ダイバータにとって有用な実用的なデ
ータは取得困難な状況にある。また、トリチ
ウムは貴重な燃料であるとともに半減期の
比較的長い放射性核種であるので、トリチウ
ムの蓄積量を極力少なくする必要があるが、
W 材料におけるトリチウム蓄積を抑制する
ための研究は行われていない。Wにおけるこ
の種の研究は緒に着いたばかりである。 
 
２．研究の目的 

Wにおけるトリチウムの蓄積量は、トリチ
ウムの捕獲サイトの導入をもたらす切断・機
械研磨等の加工の程度（加工度）、および捕
獲サイトの消滅をもたらす焼鈍の程度（焼鈍
条件）により大きく変化する。しかしながら、
申請者の知る限り、トリチウム蓄積量に及ぼ
す加工度や焼鈍条件の効果について報告さ
れた例は無い。そこでまず、基本となる単一
相の純W試料について、加工度と焼鈍条件を
広く変えて系統的にトリチウム蓄積量を測
定し、蓄積量に及ぼす加工度と焼鈍条件の効
果を明らかにする。 
次に、その結果を踏まえ実用データを取得
する。すなわち、プラズマ対向材は常にプラ
ズマ粒子と熱に晒され、それにより試料表面

層の捕獲サイトの種類・量が変化すると考え
られる。そこで、ITER での使用が検討され
ている「ITERグレードの純W試料」、および
研究分担者の栗下等により開発された「再結
晶状態で靭性に優れるナノ複合組織W試料」
について、ITER 規模でのプラズマ照射実験
を行ってトリチウムの蓄積量を測定し、蓄積
量に及ぼすプラズマ照射の効果を明らかに
する。 
 
３．研究の方法 
本研究では、Wにおける再現性のあるトリ
チウム蓄積量評価の方法を示すために、単一
相の純Wと ITERグレードのW、ナノ複合組
織を持つ先進W材料について、トリチウムの
捕獲サイトの種類・量の決定因子である試料
の加工度と焼鈍条件の効果を明らかにする。
また、ITER ダイバータでのトリチウム蓄積
量に関する有用な実用的データを得るため
に、ITER ダイバータを模擬可能なプラズマ
照射実験を行い、トリチウム蓄積量に及ぼす
プラズマ照射の効果を明らかにする。さらに、
トリチウム蓄積抑制の指針を提案するため
に、Wのトリチウム蓄積量に及ぼす材料因子
とプラズマ照射条件の効果に関するデータ
ベースを作成する。以上の計画・方法の遂行
のために、富山大学水素同位体科学研究セン
ター、東北大学金属材料研究所大洗センター
および日本原子力研究開発機構核融合工学
ユニットによる共同研究を実施する。 
具体的には、各種調製を行ったW試料に対
し、Fig.1に示した装置を用いてトリチウムガ
スに曝露した。各種試料を図に示した真空装
置にいれ、773 Kから 1173 Kで前処理加熱を
行い、その後トリチウムガスに曝露した。ト
リチウムガスへの曝露は 7.2 %のトリチウム
を含む重水素-トリチウム混合ガスを用いて、
温度 773から 973 K，圧力 1.2 kPaで所定時間
行った。所定時間経過後、液体 N2 を用いて
試料を急冷し、その後速やかにトリチウムガ
スを回収した。トリチウムガス回収後，直ち
に試料を放出試験装置に移し，Ar気流中で放
出試験を行った。所定温度で所定期間放出後、
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Fig.1. Schematic representation of tritium
exposing apparatus. It consists of a turbo molecular
pump (TMP), a rotary pump (RP), a quadrupole
mass spectrometer (QMS), a sputter ion pump (SIP),
a capacitance manometer (CM), a cold cathode
gauge (CCG), a ZrNi tritium storage bed containing
7.2%-T/D and a quartz tube vessel.



試料を 1,073 Kに加熱し、試料中のトリチウ
ムを放出させると共に、エッチング法により
残存するトリチウム量を確認した。また、表
面層に存在するトリチウムは、イメージング
プレート法(IP法)により測定した。 
 
４．研究成果 

773 Kで前処理した再結晶Wに、7.2 %の
トリチウムを含む重水素-トリチウム混合ガ
スを用いて、温度 773 K、圧力 1.2 kPaで 3時
間行曝露した。その試料をアルゴン気流中で
298 Kから 1073 Kの間で加熱し、各温度でト
リチウムの放出を測定した。その結果を Fig.2
に示す。図の横軸は時間、縦軸はトリチウム
の残量(左軸)および H/W(右軸)を示す。図に
示すように 298 Kで放出開始後、最初の数十
分で多量のトリチウムの放出が観測された。
トリチウムの放出は連続的に置き、放出開始
後 90 時間経過してもトリチウムの放出が観
測された。その後試料を 423 K、573 K、773 K
と昇温し、最終的に 1,073 Kまで加熱した。
加熱後、試料の一部をエッチングし、試料に
残存するトリチウム量を測定した結果、1,073 
Kまでの加熱により 99%以上のトリチウムが
放出されたことを確認した。Ar気流中での加
熱により放出されたトリチウムのほとんど
は HTOであった。以上より、773 Kで前処理
加熱を行い、773 Kでトリチウムガスを曝露
した再結晶W中には、0.202 MBqのトリチウ
ムが試料内に蓄積された。このトリチウムが
W 中に均質に蓄積されていると仮定すると、
W 原子に対する水素同位体の比率(H/W)は

0.125 ppm となり、溶解度に換算すると純鉄
よりも一桁低い量の水素同位体を蓄積した。 

Figure 3 に前処理加熱温度を 773 K から
1,173 Kまで変化させ、773 Kでトリチウムガ
スに曝露したときの水素の溶解度の前処理
温度依存性を示す。図の横軸は前処理加熱温
度、縦軸は水素溶解度である。図に示すよう
にトリチウムの溶解度は前処理加熱温度の
上昇と共に低下した。1,173 K で前処理加熱
した Wでは 0.054 MBqのトリチウムを保持
した。この時の H/Wは 0.033 ppmであり、ト
リチウムの蓄積量は 1/4 に減少した。前処理
加熱温度の上昇と共に水素同位体の溶解度
が低下したことより、トリチウムは試料作成
時に導入さえた加工歪みに捕獲されている
可能性が示唆される。従って、加工時に処理
を工夫することによりトリチウムの蓄積量
の低下が計れる可能性がある。しかしながら、
本実験に使用したWは、1,173 Kで前処理加
熱したにもかかわらず、過去に Frauenfelder
等によって報告された高温での水素同位体
溶解度の外挿値と比較して 3桁から 4桁大き
な値となった。従って、W中には 1,173 K程
度の前処理加熱では回復しないトリチウム
捕獲サイトが存在するか、ITER 等で使用が
考えられている温度範囲では、過去に報告さ
れた高温での水素同位体溶解度の外挿値に
よる見積ができない可能性が示唆された。こ
のことより、Wを炉内材料として使用した場
合、既存のデータでは ITER 使用温度での炉
内のトリチウムの蓄積量を見積もることは
困難だと言える。 

Figure 4 に一連の実験で得られた水素同位
体溶解度の温度依存性を、他の核融合炉材料
と共に示す。図の横軸は温度の逆数、縦軸は
溶解度である。図中、赤のプロットが、トリ
チウムガスを用いて測定した水素同位体の
溶解度である。図に示すように 773 Kから 973 
K間では、他の核融合炉材料と比較して溶解
度は数桁低く、Wを使用することにより炉内
に蓄積されるトリチウム量を低減で来るこ
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Fig. 2   Rest of tritium in re-crystallized tungsten
(annealed at 1,173 K) as function of release
temperature

Fig. 3 Solubility of hydrogen in tungsten as a
function of pre-anneling temperature.
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とが示された。その一方で、過去に高温で測
定された W の水素同位体溶解度の外挿値と
比較して、1～4桁大きいこと、温度に対して
依存性がほとんどないという結果となった。
この原因として、先に述べたとおりWへの溶
解以外に加工歪みなどの捕獲など、異なった
機構で W 中に保持されたトリチウムの存在
によるものと考えられる。 
トリチウムガスを吸蔵させた W 中のトリ
チウムの内部分布を化学エッチング法によ
り検討した。表面から数十 μmを 50％の過酸
化水素水を含む水酸化ナトリウム水溶液を
用いてエッチングを行い、エッチング溶液中
に溶解したトリチウム量を測定すると共に、
エッチング後の試料をアルゴン気流中で
1,073Kに加熱。脱離したトリチウムを測定す
ることにより内部のトリチウム吸蔵量を測
定した。その結果、トリチウムガス曝露によ
り吸蔵されたトリチウムのほとんどは W 表
面から数 μm までの表面層に存在した。本研
究では、トリチウムガスの曝露により吸蔵さ
れたトリチウムは W 内部に均質に溶解され
ていると仮定して行っていたが、内部のトリ
チウム濃度は小さく、過去に報告されたとお
り W の水素溶解度は非常に小さいことが明
らかとなった。これらの詳細は現在も引き続
き検討中であり、これらの結果の詳細は、
2017 年に開催される 11th International 
Conference on Tritium Science & Technology、お
よび 22th International Conference on Plasma 
Surface Interactionで報告する予定である。 

3年間にわたり研究を行った結果、ITER使
用条件温度における再結晶 W の見かけのト
リチウム溶解量は、過去に Frauenfelder によ
って報告されている高温での溶解度の外挿
値から予測される量と比較して 2桁から 4桁
も多いことを明らかにした。これは、加工時
に W の表面層に導入された歪みに捕獲され
たトリチウムであり、表面層をエッチング等
により取り除いたバルクのトリチウム溶解
度は非常に少ないことが明らかとなった。こ
れらの結果より、W自体のトリチウム溶解度
は非常に小さいが、加工により見かけのトリ
チウム蓄積量が多くなり、加工度により蓄積
量に違いが出ることが明らかとなった。これ
が、過去に報告されたトリチウム蓄積量の間
に大きな食い違いがある原因だと考えられ
る。また、加工時および加工後の処理により
トリチウムの蓄積量を少なくすることが可
能である事が明らかとなった。 
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