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3．1　はじめに
核燃焼環境下で使用される材料中には，燃料粒子の水素

同位体の入射に加え，D-T反応や中性子照射による核変換
により発生したヘリウムが混入する．閉殻構造をもつヘリ
ウムは材料中に固溶せずに結晶中を容易に移動する一方
で，空隙を好むといった性質から，原子空孔や転位，不純
物原子といった材料欠陥と強い相互作用を有する．比較的
高温で欠陥の易動度が高い場合や，あるいは低温において
もヘリウム濃度が高い場合は，ヘリウムは 3 次元的に集合
し空洞の成長を伴い，ヘリウムバブルを形成する．その結
果，材料の硬化や脆化に加え，体積膨張（ボイドスウェリ
ング）を引き起こすなど材料特性に著しい作用をおよぼす
ことが知られている．また，ヘリウムバブルは，水素同位
体の強い捕捉サイトとしても機能し，炉心プラズマの燃料
密度制御や炉の安全性にも少なからず影響することが懸念
されている（詳しくは，本誌小特集［1］など）．現象の理解
のためには，材料内部をミクロな視点からとらえることが
不可欠であり，分析精度が高く，高解像度で試料を観察で
きる電子顕微鏡法が広く活用されている．特にTEMは，
電子線を試料に透過することで試料内部の情報を得ること
ができることに加え，時々刻々と変化する構造の時系列観
察にも適している．

本章では，金属中のヘリウムバブルを対象にしたこれま
での著者の研究についてわかりやすく解説する．TEMや
その周辺機器に関する理解や，これからTEMを取り扱う
方々の参考となれば幸いである．

3．2　ヘリウムバブルの観察方法
本講座の第 2 章でもすでに述べられているようにTEM

において試料中に入射した電子は試料との相互作用により
一部が散乱する．この散乱現象に起因するコントラストを
散乱コントラストと呼び散乱が強い部分では透過電子が減
少し，暗く見えるようになる．したがって，散乱コント
ラストは，像を比較的単純かつ直感的に解釈可能である．
TEM像にみられるコントラストには，さらに回折コント
ラストおよび位相コントラストがある．回折コントラスト
は散乱コントラストの一種ではあるが，回折現象に伴う電
子の散乱により生じるコントラストをいう．また，位相コ
ントラストは，透過電子と散乱電子，または回折電子が干
渉しあうことによって生じるコントラストである．TEM
においてヘリウムバブルのような試料内部の空洞を観察す
る場合には，その対象が比較的大きな場合（＞数10nm）は，
散乱コントラストを用いることもできるが，微細な空洞を
観察する場合には，散乱や回折の影響が小さくなるので位
相コントラストを利用することになる．

位相コントラストについては，電子顕微鏡の試料端部か
ら散乱される球面波と入射波が干渉して縞模様が生じるフ
レネルフリンジが代表例である．ただし，電子顕微鏡試料
の端部は通常くさび形に加工されており，部分的に電子線
が透過するために，フリンジコントラストを定量的に取り
扱うことは困難である．バブルの観察においては，バブル
周辺部を試料のエッジと同様に考えてフレネルフリンジを
利用してコントラストを得るが，状況はより複雑である．
ここでは正焦点ではバブル周辺のコントラストがほとんど
消えて，不足焦点（アンダー側）ではバブルの内側に明る
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のバブルの移動を表す連続写真（上）と，サイズ（直径
d）の異なる図中の 3 つのバブル（A，B，C）の位置を 1
秒間隔で測定した軌跡（下）を示す［5］．ただし，実際に
は高温下では試料の熱ドリフトが激しく，同一視野を一定
時間観察し続けることが難しいため，不動の欠陥や大きな
バブルをいくつか選び，それらの平均位置を原点としてバ
ブルの位置を測定している．図からバブルがランダムな移
動をしており，小さいバブルの方が，明らかに高い移動度
を有していることが分かる．さらに，バブルの移動距離
の二乗平均値〈R2〉は，時間 tに対して比例関係を示し，バ
ブルがブラウン運動していることが示された．図 4には，
873，973および1073 Kで観察されたサイズの異なるいく
つかのバブルについて求めた拡散係数Dのサイズ依存性
を示す．いずれの温度域においても，バブルの拡散係数と
サイズの間に，概ねD∝d－4となる関係が認められた．バ
ブルの移動機構としては，バブルの拡散係数Dがd－2に比
例する蒸発拡散機構［6］，d－3 に比例する体拡散機構［7］，
およびd－4 に比例する表面拡散機構［8，9］が提唱されてい
るが，本研究はバブルの移動機構が表面拡散に支配され
ていることを示している．さらに，バブルの拡散係数を

いコントラスト，過焦点（オーバー側）で暗いコントラス
トが観察されることを認めて実際の観察例を紹介する．な
お，不足焦点にするとは，フォーカスノブを反時計回りに
まわし，対物レンズの電流値を下げることに対応する．
図 1にヘリウムイオン照射によりタングステン試料中に

形成したバブルを観察した明視野像を示す．（a）不足焦点
ではバブルの内側に明るいフリンジが観察され，（b）正焦
点ではフリンジがほとんど消え，（c）過焦点ではバブルの
外側に明るいフリンジが現れ，内側が暗く見える．特に，
小さなバブルでは，バブルそのものがフォーカスの変化に
応じて明るいコントラストから暗いコントラストに変化し
ていく．小さなバブルのサイズを評価する際は，正焦点付
近でデフォーカス値を変化させた像を複数枚撮影しておい
て判断する方が良い．なお，非点収差がある場合には，互
いに直行する方向で焦点距離が異なるためバブル周辺部が
均一なコントラストを示さない．図 1（b）においても，弱
い非点収差が残っている．このような場合には，対物レン
ズの焦点距離を振りながら，バブル周辺に同心円状にフリ
ンジがアンダー側からオーバー側に推移するよう非点補正
コイルを調整する必要がある．この意味では，試料内部に
存在する球状のバブルを見れば，非点収差を取り除く補正
操作が容易になる．

3．3　ヘリウムバブルの動的挙動
イオン銃が直結したその場観察TEM は，バブルの形

成，成長，移動過程を実時間でとらえることができる強力
なツールである．加熱ホルダーを併用することで，これら
の温度依存性を評価して，現象を支配する活性化エネル
ギーの評価も可能である．ここでは，主にイオン銃直結型
TEMを用いたその場観察について，金属中のヘリウムバ
ブル挙動を対象にした著者の研究について紹介する．
図 2に島根大学に設置されたイオン銃直結型TEMの外

観を示す［2］．本装置は低エネルギーイオン銃と高分解能
質量分析計を装備した汎用型 TEM（JEOL, JEM-2010）
で構成されており，照射下および昇温下での試料の微細組
織変化を実時間でその場観察できるシステムとなっている．

ヘリウムバブルは，比較的高温下でブラウン運動する
ことが，多くのFCC金属［3］やBCC-FeおよびFe-9Cr合
金［4］において報告されている．図 3には，その場TEM
観察結果の一例として，573 Kでヘリウムイオン照射後に
1073 Kに昇温した低放射化フェライト鋼（F82H）試料中

図 1　タングステン中のヘリウムバブルの周辺部に観察されるフ
レネルフリンジ．（a）アンダー，（b）ジャスト，（c）オーバー
側で撮影した明視野像．

図 2　質量分析計を導入したイオン銃直結型透過型電子顕微鏡．

図 3　F82H鋼に573 Kで5 keV-He＋を照射後に1073 Kまで昇温
した際のヘリウムバブルの移動を示す連続写真（上）とい
くつかのバブルの軌跡（下）［5］．



Lecture Note 3. TEM Observation of He Bubble  M. Miyamoto

93

リウムバブルを成長させたのちに，さらに室温で重水素
照射したタングステン試料のSTEM-EELSによって得ら
れたHAADF像（上）と，図中に示された母相，およびバ
ブル中央から得られたEELSスペクトル（下）を示す．こ
こで，HAADF像では，電子線経路中にバブルがあれば高
角度散乱する電子が少なくなるために，バブルは暗く（黒
いコントラストで）観察されている．バブル中央部から
得られたEELSスペクトルには，タングステンの価電子の
集団励起に起因したプラズモンピークに加え，重水素およ
びヘリウムのK-edgeのピークが検出されている．先の述
べたようにSTEM-EELSでは，各試料位置から得られた
EELSスペクトルを取得しており，積分強度分布からこれ
らの軽元素の密度マップを得ることができる．
図 6は，同一視野における（a）HAADF像と（b）試料の厚

さ分布，および，（c）重水素，（d）ヘリウムの密度マッピン

D＝Ad－n exp（－E/kT）として実験データにフィッティン
グすると，バブルの移動に要する活性化エネルギーとして
E＝3.9 eVを得た．このエネルギーは純鉄やモデル合金の
それより高く，その要因としては添加元素や不純物原子に
起因してバブル内表面原子の拡散が抑制されたことなどが
考えられるが，さらなる検討を要する．

3．4　�高機能電子顕微鏡を用いたヘリウムバブル
の観察

3．4．1　STEM-EELSによるヘリウムバブルの評価
STEM-EELS法は，細く絞った入射電子を試料上で走

査し 2 次元画像を取得すると同時に，試料内の原子との相
互作用によりエネルギーを失った電子の分光を行うことに
より試料の組成や電子状態を分析する手法である［10］．画
像の取得には，入射電子のうち試料原子内の原子核からの
クーロン相互作用により高角度に散乱された電子のみを円
環検出器で検出することにより各試料位置における検出
強度を 2 次元画像化する高角円環暗視野法（High-Angle 
Annular Dark-Field：HAADF）を用いる．HAADF像の
コントラストは試料中の原子の原子番号（Z）に強く依存
するためZコントラストと呼ばれ，直感的に解釈しやすい
像を得ることができる．さらに，入射電子線の一部は，試
料内電子とのクーロン相互作用により電子励起を伴いエネ
ルギーを失い，低角散乱される．この非弾性散乱電子を分
光する電子エネルギー損失分光法（Electron Energy Loss 
Spectroscopy：EELS）により，元素・電子構造の情報を
同時に取得する．現在では，レンズの球面収差を補正する
技術やモノクロメーターの進歩により，元素種や電子状態
を原子分解能で測定できるところにまで装置開発が進んで
いる．特に水素やヘリウムのような軽元素はEDSでは検
出不可能なため，STEM-EELSは，これらの軽元素の存
在状態を高い空間分解能で定量的に評価しうる最も有力な
手法と言える．

著者等は，STEM-EELSを利用してタングステン中の
重水素とヘリウムの保持挙動について調査した［11］．図 5
に，室温でヘリウム照射後に，1573 Kでアニールし，ヘ

図 4　各温度の F82H鋼中で観察されたバブルの拡散係数（D）の
サイズ（d）依存性［5］．nは，D∝ d－nとしたときのフィッ
ティングパラメータ．

図 5　タングステンに573 Kで5 keV-He＋を照射後に1073 Kまで
昇温した際の HAADF像（上）と，図中に示した母相およ
びバブル中心部で取得した EELSスペクトル（下）［11］．

図 6　バブルが形成したタングステンの（a）HAADF像と同じ領域
から得られた（b）試料の厚さ分布，および，（c）重水素と（d）
ヘリウムの密度マッピング．
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きている．ヘリウム放出率と微細組織変化の同時評価の結
果，ヘリウムバブルの成長・移動・消失に伴い，ヘリウム
が放出されている様子が分かる．室温でヘリウム照射した
試料内部には微細なヘリウムバブルが高密度に形成して
いるが，200～600 sの温度の上昇（400～700 Kに相当）に
より，隣接したバブル間で合体成長し，表面近傍のヘリ
ウムバブルからヘリウムが放出される．さらに600～900 s

（800～1000 Kに相当）では，比較的小さなバブルの移動
が観察され，より大きなバブルへと合体成長するととも
に一部は表面から消失する．先に述べたようにバブルは
その大きさにより極端に易動度が小さくなるが，900 s以
降（1000 K以上）では，大きなバブルが移動できるよう
になりバブルは表面で消失する．図には，1200 K程度で
観察されたヘリウムバブルの消失をとらえた連続写真も示
している．白い枠線で囲まれた領域のバブルが0.1 sのわ
ずかな時間で消失している．ただし，上述のヘリウムバブ
ルの合体や消失過程は，非常に速い現象であり，一般的な
TEMその場観察用のカメラ（～30 frames/s）では，その
詳細をとらえることができていない．最新のTEM用カメ
ラでは，その性能の向上により高精細で 2 桁以上の高い時
間分解能によるその場観察データの取得も実現されており

［14］，このようなカメラの利用で現象の詳細な理解が進む
ことが期待される．

3．5　おわりに
本章では，TEMを用いたヘリウムバブルの観察手法を

簡単に説明し，TEMとそれに併設した機器を応用した観
察例について述べた．TEMでは数ミリにも満たない試料
を精密ピンセットで取り扱い，様々な手法で薄膜化したも
のを，かなり大型の装置を使って観察することになり，こ
れまでTEMに馴染みのない読者にとっては，一部のマニ
アの領域とのイメージがあるかもしれない．しかし，「視
る」ことはあらゆる自然科学に取り組む最初の欲求であり，
特に「その場観察」は，事後の材料評価では得られない直
感的な結果が得られる．まさに「百聞は一見に如かず」で
ある．幸い近年のTEM はコンピュータ制御技術の進歩や

グを示す．試料の厚さは，エネルギーを失うことなく各試
料位置を透過してきた透過電子・弾性散乱電子によるゼロ
ロスピークの積分強度から求めることができる．図からわ
かるようにバブル内に重水素とヘリウムが明確に局在して
いる．図 7にはHAADF像中に示した線上の（a）膜厚，（b）
重水素，および（c）ヘリウム濃度の分布を示している．バ
ブルがほぼ球状であり，重水素とヘリウムが，バブル中に
一様に分布していることが分かる．タングステン中のヘリ
ウムバブルが水素保持量増加の要因であることはこれまで
多く指摘されていた［12，13］が，STEM-EELSは，その直
接的な証拠を与える極めて有力な手段である．
3．4．2　�質量分析計を導入したTEMによる微細組織とガス

放出の同時計測
材料中のヘリウムバブルが昇温下でどのような挙動を示

し，また内部のヘリウムが，何度でどのように乖離して放
出するのかを知ることは核融合炉の燃料密度制御の観点か
らも興味深い．ここでは，図 2に示した高分解能質量分析
計を導入したTEMを用いて，室温で照射したF82H試料
内に形成したヘリウムバブルの成長・消失過程の観察と，
ヘリウム放出挙動の同時測定の結果について紹介する．

高分解能質量分析計を導入したイオン銃直結型TEM内
でF82H鋼に室温で3 keV-He＋を1×1021 He/m2 照射後に
1300 Kまで昇温した．図 8には，昇温中のヘリウム放出
率（上），および，同時に観察した微細組織変化（下）を
示している．なお，照射と昇温は同一のTEM 内で行っ
ているが，ヘリウムイオンビームは試料のみならず，試
料ホルダーの一部にも照射されるため，照射後に試料を
いったん取り出して，ガス出しを行った別のホルダーを
用いて昇温実験を行っている．また，本装置では，試料
近くのポートに高分解能四重極質量分析計（QMS, MKS
社製Microvision Plus）を設置し，振動を抑えた差動排気
により質量分析部が十分な真空度に保たれるように工夫
している．試料はϕ3 mmのディスクをジェット研磨法に
より中央部分を薄膜化した一般的なもので，照射面積は
ϕ2.5 mm程度であるが，十分な感度でヘリウムを検出で

図 7　タングステン中のバブルの直径方向で測定した（a）試料膜
厚と（b）重水素，および（c）ヘリウム濃度のラインプロファ
イル．

図 8　質量分析計を導入した TEMを用いて F82H鋼に室温ヘリ
ウム照射後，室温から1300 Kまで昇温した際のヘリウム
放出率（上）と微細組織変化（下）．
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高精細カメラの導入，周辺技術の進歩により操作は格段に
簡単になっており，試料さえあれば誰でも簡単にデータ取
得をすることができる．試料作製のハードルはあるかもし
れないが，まずは身近なTEMユーザーにお声がけいただ
き，とりあえず視てみるから始めることをお勧めする．
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