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は じ め に 

京都大学原子炉実験所では、毎年１月下旬頃に、学術講演会をおこなっています。

主に原子炉実験所における共同利用・共同研究成果の一部を、所員、所外の共同利用研

究者はもちろん、一般の方々にお知らせするのが開催の趣旨です。第４７回京都大学原

子炉実験所学術講演会は、平成２５年１月２９日と３０日の２日間にわたって開催され

ます。その内容は、 

１） トピックス講演  ４件 

２） 新人研究者による講演 ２件 

３） プロジェクト研究成果報告 １件 

４） 特別講演（定年退職教員による） ４件 

５） ポスター講演 ３５件 

です。この報文集が、原子炉実験所における研究活動の記録とともに、広報の一助とな

れば幸いです。なお、今年度から、この報文集をＫＵＲレポートとして出版することに

なりました。 

平成２５年１月 

学術公開委員会 大久保嘉高、栗山靖敏、高橋佳之、中村秀仁、佐藤紘一、

茶竹俊行、谷垣 実、近藤夏子、田野恵三、阿部尚也、   

丸山直矢、川原英司、藤永澄夫 

メディア管理室 横田香織 
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Preface 

Kyoto University Research Reactor Institute (KURRI) has held a scientific meeting about 

late January every year.  The purpose of the meeting is to inform the public as well as 

researchers in and outside the institute mainly of a part of the results of joint usage and 

collaborative researches performed in the institute.  The 47
th
 KURRI Scientific Meeting will be 

held for two days on January 29 and 30 in 2013.  The contents of the meeting are as follows: 

1) Topic lectures 4 

2) New comer lectures 2 

3) 
Presentations of the results of the project researches 

terminating this fiscal year
1 

4) Special lectures given by retiring faculty members 4 

5) Poster presentations 35 

    The numbers in the right column are those of the presentations. 

We hope that this proceedings will contribute to keep records of and let the public know of 

the research activities in the institute.  From this issue, the proceedings are published as a KUR 

series. 

January, 2013 

Executive Committee on Disclosure of Research Results and Facilities 

Yoshitaka Ohkubo, Yasutoshi Kuriyama, Yoshiyuki Takahashi, Hidehito 

Nakamura, Koichi Sato, Toshiyuki Chatake, Minoru Tanigaki, Natsuko 

Kondo, Keizo Tano, Naoya Abe, Naoya Maruyama, Eiji Kawahara, Sumio 

Fujinaga  

Support Office on Academic Information 

Kaori Yokota 
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新人講演



1. 背景

中性子は原子炉や加速器施設又は RI 中性子源から発生し、放射化分析などの様々な研究分野におい

て利用されている。この中性子を測定することは中性子を用いた研究を行う上で必要であるばかりでな

く、これらの装置の特性を調べたりする上でも重要である。例えば、原子炉の特性を評価するためには、

中性子エネルギースペクトル情報を含めた精度の高い中性子束測定が必要であり、その結果を計算結果

と比較することにより炉心解析手法の精度を評価することができる。そのため、これまでに様々な中性

子検出器が開発されてきた。原子炉での中性子測定では、検出器のサイズおよびγ線との弁別の点から

放射化箔法が広く使用されているが、炉心内のような数 mm の狭い空間に挿入が可能で空間分解能が高

いなどの長所があるものの、中性子束をリアルタイムの測定ができないという欠点がある。一方 3He 等

の比例計数管などを使用した場合では、リアルタイムで測定可能であるが、大きさの制限により狭い空

間に挿入することができないという欠点がある。これらの問題を解決するため、特に熱中性子を測定に

対して図 1 のような 6Li とシンチレータ ZnS(Ag)を塗布した

光ファイバーを用いた検出器が開発されている 1-4) （以下

「光ファイバー検出器」と書く）。しかし、高速中性子測定

が手軽に行うことができなかったこと、さらにサイズが小

さいため検出効率が低いという欠点があった。

本研究では、(1)光ファイバー検出器の特長を利用して

様々なコンバータ物質を用いることで異なるエネルギーの

高速中性子に対して感度を持つ検出器の開発 5)、(2)さらに

検出効率の高い新しい光ファイバー検出器の開発を行なっ

た 6)。(3)また、原子炉や加速器での中性子測定以外の応用

分野として核融合炉におけるトリチウム生成率分布測定へ

の適用を行った 7)。 

2. 高速中性子測定のための検出器の開発

原子炉における高速中性子の測定や加速器のターゲットから発生する中性子の特性を詳細に評価す

る上では、高速中性子を熱中性子と分離して測定することが重要となる。そのためには閾値反応のよう

な核反応で、しかも高速中性子に対しての断面積が高い核種を用いた検出器が必要になる。これまでに、
232Th が高速中性子に対してのみ核分裂反応を起こすことから ThO2をコンバータとした検出器が加速器

施設および研究炉において使用されてきたが、232Th は核燃料物質であり、取扱う場所が限られるという

欠点を有する。そこで、232Th を使用しない 6LiF+ZnS(Ag), Al+ZnS(Ag), ZnS(Ag)の 3 種類の検出器を開発

した。この検出器の発光メカニズムを調べるために KUCA の軽水減速架台において光ファイバーのみ、

シンチレータのみの検出器を使用して、照射中・照射直後の波高分布を比較するための実験及び検出器

中性子検出器の開発と応用 

（京大原子炉）○八木貴宏、卞哲浩、三澤毅 

図 1 光ファイバー検出器の写真 

(1)

3 



図 3 波長変換ファイバーを用いた検出器 

図 2 光ファイバー検出器の波高分布 

内のエネルギー付与の解析を行った。その結果、光フ

ァイバー検出器で得られる波高分布が図2のように指

数関数で近似可能であり、中性子からの信号をγ線と

電気ノイズの信号と弁別可能であることが分かった。

さらに、D-T 加速器の 14MeV 中性子の実験・数値解

析結果から、3 種類の検出器が高速中性子のみの測定

が可能であること、また相対検出効率の比較からシン

チレータ ZnS(Ag)のみの検出器が最も検出効率が高い

ことが分かった。今後、核燃料物質を使用できない加

速器施設においても空間分解能が高く、体系への摂動

が小さい高速中性子測定への貢献が期待される。

3.検出効率の高い検出器の開発

近年、BF3, 3He 比例計数管の価格が高騰していることからこれらの検出器に代わる安価な中性子検出

器が必要になっている。光ファイバー検出器の向上でこれらの検出器の代替も可能になることから、空

間分解能はやや劣るものの、中性子検出効率の高い新しい光ファイバー検出器の開発を行った。検出効

率の向上のため、波長変換ファイバー(WSF)の使用を検討

した。WSF の利点は従来の検出方法と比較して、検出器

の先端のみならずファイバー側面を有感領域として使用

できるため、検出効率の向上が期待できることである。実

験は、KUCA の固体減速架台にて、反応率分布測定、又

は定点における中性子束測定のために 1cm, 20cm の WSF
を用いた 2 種類の検出器の性能を調べた。1cm の検出器で

測定された反応率分布結果は、従来の検出器とほぼ同じで

あること、さらにモンテカルロ計算によってこの反応率が
6Li(n,α)T 反応によるものであり、実験値と計算値の差は

数%であることが分かった。この差異は、金線を用いた放

射化箔法の実験値と計算値の差と同程度であることから

本検出器により反応率分布を精度良く測定することが可

能であることが分かった。また、20cm の検出器の絶対検

出効率を実験および数値計算による補正から求め、表 1
に示すように小型の BF3 比例計数管と同程度の検出効率

を有することが分かった。これらの結果から、BF3 比例計

数管の代替の検出器としての使用、放射化箔を適用でき

ないような低い中性子束の場においても WSFを使用した

新しい光ファイバー検出器が利用可能であることが分かった。

表 1 中性子検出効率の比較

検出器 検出効率(cps/φth) 
従来の検出器 0.17 x 10-2 

波長変換ファイバー(1cm) 1.6 x 10-2 

波長変換ファイバー（20cm） 16 x 10-2 

典型的な小型の BF3検出器 1) 

5EB/70/13M (φ1.3 x 5cm) 53 x 10-2 
1) Centronic Ltd.
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4. 核融合炉分野への応用としてトリチウム生成率測定への応用

DT 核融合炉において、燃料として利用するトリチウムの製造には 6Li(n,α)T, 7Li(n,n’α)T 反応を利用す

ることが考えられている。トリチウム生成比（tritium production ratio, TPR）は核融合炉全体ではなく核

融合ブランケットの局所的な生成比を表す指標として用いられ、核融合ブランケットの設計において重

要である。原子炉と比較して中性子のエネルギーが高い核融合炉においては、中性子輸送の計算コード

および核データの誤差が原子炉と比較して大きい。この誤差を低減させるために、これまでに Li を含む

ペレット照射法等による TPR 測定が FNS において行われてきたが、化学的処理を伴うため、測定校正

や測定誤差評価に十分な注意を払うこと等の課題がある。そこで本研究では、核融合ブランケット核特

性の精度向上のために TPR 測定手法として光ファイバー検出器をトリチウム生成率測定への適用を試

みた。実験は、ブランケットで適用を検討されている酸化リチウム体系およびベリリウム体系において

行い、体系内に光ファイバー検出器を挿入し反応率分測定を行った。検出器には、6LiF+ZnS(Ag)、及び
6Li 以外の核種による反応率分布を調べるため 7LiF+ZnS(Ag)、シンチレータ ZnS(Ag)のみの 3 種類を用

いた。数値計算にはモンテカルロ法を用いて、検出器内の荷電粒子反応の評価を行なった。その結果、

ベリリウムのような熱中性子の割合が多い体系内において 6LiF 検出器を使用することで 6Li(n,α)T 反応

の反応率測定が可能であることが分かった。しかし、酸化リチウムのような高速中性子の多い体系内に

おいては、コンバータ物質、シンチレータに使用している物質が荷電粒子反応を起こし、目的の 6Li(n,α)T
以外の反応が多く含まれることが分かった。そこで、ns 程度のパルス中性子源を用いて時間依存の反応

率を測定する手法を検討した。実験および数値計算による時間依存の反応率解析結果から、6Li(n,α)T 反

応とそれ以外の反応の時間が異なり、時間依存のデータ処理を行うことで、6Li(n,α)T 以外の反応を除去

することが可能であることが分かった。さらに、6LiF 検出器と ZnS 検出器を併用することで 6Li(n,α)T
反応のみを精度良く測定可能であることが分かった。これらの検出器を利用することで核融合炉分野に

おけるブランケットの評価実験において、体系内への摂動を小さく、広範囲に渡って 6Li による TPR 測

定への適用が可能になることが分かった。
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プロジェクト研究成果講演



1. 始めに：本プロジェクト研究は金属・セラミックス・半導体などの幅広い固体材料に対して中性子、
イオン、電子線、γ線などの高エネルギー粒子線により照射し、照射による材料の微細組織の変化及び
それが物性に及ぼす影響について調べることを目的とした。また、照射効果の実験結果に基づいて耐照
射材料あるいは新しい物性を持つ機能性材料を開発した。さらに、研究対象が異なる研究情報を交換し、
固体材料の照射効果の研究を推進した。

2. 主な研究成果：ここで報告された成果は主に KUR 中性子、イオン、電子線やγ線照射によるものであ
った。以下に各分担者の研究成果の概要を述べる。

2.1 中性子転換注入 GaN 中の 14C と 3H の検出 ― 14C による DX-like center の補償（栗山 一男） 
GaN は電気的、光学的、熱的性質からオプトエレクトロニクスやハイパワーデバイスの素材として注

目されている。宇宙空間では放射線環境下でデバイス動作を行うため、キャリア・キラーとして深い欠
陥準位の研究が重要となる。中性子転換注入(NTD: Neutron Transmutation doped)は熱中性子と、構成原子
との核反応による制御性に優れた均一な不純物ドーピングが期待できる手法である。以前我々が行った
研究において、NTD-GaN は(n,γ)反応により 69Ga が 70Ge に、71Ga が 72Ge に、14N が 15N に、15N が 16O に
それぞれ転換注入され、Ge がドナーとして働くことを示した。ただし、15N の(n,γ)反応は、中性子捕
獲断面積が 5 桁小さいため無視できる。  
本研究では、熱中性子と 14N の(n,p)反応により生じる 14C が 14N に崩壊する過程で放出されるβ線と、

5MeV 以上の中性子と 14N による(n,t)反応によって生じる 3H（トリチウム）が 3He に崩壊する過程で放
出されるβ線を検出するために、液体シンチレーション法を用いた。照射した熱中性子束Φth と高速中
性子束ΦfはそれぞれΦth = 8.15×1013 cm-2s-1、Φf = 3.9×1013 cm-2s-1 であり、照射時間は 48 時間である。
14N の(n,p)反応において捕獲断面積σi と存在比 ni はそれぞれσi = 1.83×10-24 cm2, ni = 99.6 %で、14N の
(n,t)反応では、σi = 4.0×10-27 cm2, ni=99.6 %である。転換注入濃度 NNTDは NNTD=ΦthNmΣniσiによって
求められる。算出した 14C の転換注入濃度は、1.13×1018 cm-3 で、3H の転換注入濃度は、1.19×1015 cm-3

である。転換注入された 14Cと 3Hから放出されるβ線は、液体シンチレーション法により観測されたが、
3H の count が 14C の count と比べて約 10 倍高かった。液体シンチレーションでは 14C が 14N に崩壊する
過程で放出されるβ線を検出する。14C の半減期は 5,730 年で、3H の半減期は約 12.33 年である。3H は
14C よりも半減期がはるかに短いため、3H の転換注入濃度が少なくても、多くのβ線を放出しているも
のと考えられる。

転換注入された 72Ge(ドナー)と 14C(アクセプター)の濃度（計算値）は、それぞれ 1.24×1018cm-3, 1.13
×1018cm-3 である。72Ge は DX-like center を形成する。DX-like center とは、Ge 原子が近隣のドナー不純
物から電子を一つ捕獲し負に帯電した状態である。しかし、ラマン分光法によって自由電子のキャリア
濃度を算出すると、5.69×1017cm-3 であった。これは、ドナー準位を 14C のアクセプターが補償している
ものと考えられる。

2.2 半導体イオン照射によって導入される点欠陥挙動の解明とナノセル技術の開発（谷脇雅文） 
バルク試料と薄膜試料の場合での構造変化の違い：GaSb および InSb 薄膜(200 kV 電顕において電子線
が透過する程度の約 100 nm の厚さ)に 60 keV の Sn イオンを室温で照射した場合に形成される構造の照
射量依存性を調べた。バルク試料に比べて、薄膜試料には小さなボイドが形成されている。ボイドの密
度は照射したバルク試料より薄膜試料の方が高い。薄膜試料の場合、格子間原子が容易に表面シンクに
到達することができるので、フレンケル対の再結合が抑制され、原子空孔濃度が大きくなり、ボイド形
成が促進されるものと考えられる。ボイドのサイズは低照射量では、照射量の増加に伴い大きく変化し

材料の組織変化に及ぼす高エネルギー粒子線の照射効果 

（京大原子炉、法政大 1、高知工科大2、産総研3、鳴門教育大4、京大 5、東北大金研6、

大阪府大7、福井大 8、広島国際大9、京大エネ研10、九大応力研11、富山大12、KEK13） 

○徐虬、栗山一男 1、谷脇雅文 2、木野村淳 3、粟田高明 4、秋吉優史 5、永井康介 6、

堀史説 7、福元謙一 8、向田一郎 9、笠田竜太 10、土田秀次 5、佐藤紘一、徳永和俊 11

波多野雄治 12、中本建志 13 
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たのに対し、高照射量ではその変化は小さくなっている。これは新しく形成されたボイドが格子間原子、
原子空孔双方のシンクになりボイドの成長が抑制されたと考えられる。また、ボイドの密度は高照射量
の方が小さかった。マトリックスには微結晶が形成されているものと考えられる。
イオン照射と電子照射との比較：照射する荷電粒子をイオンから電子に変え、形成される構造を比較し
た。つまり点欠陥の形成密度を変え、形成される構造を調べた。低温(イオン 103 K、電子 105 K)で GaSb
に等損傷量(6 dpa (displacements per atom))の 60 keV の Sn イオンと 2 MeV の電子を照射した。イオン照
射では、平均直径約 20 nm のボイドが一面に形成されている。一方、電子照射では、転位ループのみが
観察され、イオン照射でみられるボイドの形成は見られなかった。ボイドの密度と転位ループの密度は
同程度(8×1014 voids/m2 と 3×1014 loops/m2)であった。転位ループは格子間原子型であると思われる。この
結果から、照射時のカスケード損傷の有無がボイド形成に影響を与えていると考えられる。
規則的ナノ構造作製の試み：イオン照射した GaSb、InSb、(Ge)の異常な現象を支配しているのは、照射
によって導入された点欠陥の挙動である。イオン照射によって半導体表面に形成される微細構造は様々
なナノテクノロジーへの応用が可能であると考えられる。そこで先に提案した微細構造作製法によって、
応用に耐えられるナノセル格子をつくることを試みた。まず FIB で規則的初期構造－表面に浅い窪みあ
るいはボイドを規則的に配列する。この後、FIB のスキャンモードによって試料全体にイオン照射を行
い、微細構造を発達させる。窪みを隔てる壁に形成される格子間原子、原子空孔は合体消滅あるいは表
面シンクに抜けるので、構造発達にはほとんど寄与しない。しかしながら、窪みの下に形成された格子
間原子と原子空孔は消滅しない。格子間原子は移動度が大きいので、一部は形成された場所から壁の下
に移動する。ここには原子空孔が形成されないので合体消滅を免れ、壁の上方への発達に寄与する。消
滅を免れ残された原子空孔は窪みに吸収されこれを深くする。このようにして初期構造を表面に垂直方
向に発達させ、アスペクト比の高いセルからなる表面微細構造を作製する。これまでの研究で微細で規
則的なセル構造作製のため初期構造作製時の照射量、スキャン照射量、スポット間隔(セルとセルの長さ)
の選定を行ってきた。現在、InSb 上に 100nm 間隔の充分規則的な二次元格子を作製することに成功し
ている。

2.3 結晶材料における照射損傷形成と回復過程の研究（木野村淳） 
 イオンや中性子などの高エネルギー粒子を結晶材料に照射すると、結晶格子を構成する原子をはじ

き出して照射損傷が形成され結晶性が低下する。一方で、照射誘起欠陥の作用により損傷層が回復する
現象がイオン照射の場合には、イオンビームアニーリングとして知られているが、同様の現象は中性子
照射の場合にも観測されること（中性子増速アニーリング）がこれまでの研究で明らかになってきた。
さらに、照射により生成される原子空孔が集合してできるボイドの形成にも、欠陥挙動は大きく関わっ
ている。本研究では、照射下および熱処理中の欠陥の動的な挙動についての知見を深めるため、イオン
照射損傷導入後に中性子照射した Si（中性子増速アニーリングを実施した試料）と、水素イオン注入と
熱処理によりナノキャヴィティ（ナノボイド）を形成した Si 等の照射試料の評価を行った。 
これまでに原子炉実験所で実施した共同利用研究の中で、イオン注入 Si 試料に対し、長期照射設備及

び精密制御照射管を用いて炉心水温～400℃の範囲で高速中性子照射を行い、中性子増速アニーリング
が起きることを確認している。また、水素イオン注入と熱処理によるナノキャヴィティを形成した太陽
電池用多結晶 Si の中で、金属不純物のナノキャヴィティへの捕捉（ゲッタリング）が効率良く行われる
ことを原子炉実験所で実施した放射化分析で確認している。本研究では、これら試料の損傷状態を透過
電子顕微鏡で評価した。

透過電子顕微鏡観察用試料を作成するために、原子炉実験所の FIB（Focused Ion Beam）加工装置を用
いた試料作成を行った。中性子照射を行った試料は、試料の量が限られていることから、ミクロンオー
ダーの微細領域から薄片試料を切り出すことができる FIB 法は大変有用な方法である。また、多結晶 Si
中のように結晶粒を持つ試料の場合、結晶粒内または粒界の任意の領域から選択的に TEM 観察用試料
を採取できるという点からも、FIB 法は有用である。 

イオン研磨を行う過程で、表面保護のため予め堆積しておいた Pt 膜がほぼ失われたが、TEM 観察を
行ったところ、水素イオン注入に起因するナノキャヴィティが観察された。単結晶 Si 中のナノキャヴィ
ティの TEM 観察はこれまでにも行われていたが、多結晶 Si 中でも同様にナノキャヴィティが TEM に
より観察できることが示された。また、Si イオン注入で照射損傷を導入した後、京都大学原子炉の精密
制御照射管で300℃の中性子照射を行ったSi試料からFIB法で薄片試料を採取してTEM観察を行った。
照射損傷層（表面から約 200nm の深さに分布）の観察には成功したが、中性子照射固有の損傷層の特徴
を捉えるには至っておらず、試料作成条件の最適化を進める必要がある。

10



2.4 高エネルギー粒子線による絶縁体の照射効果（粟田高明） 
（1） 希土類イオンをドープした天然テナルド石の光ルミネッセンス 
テナルド石は 254nm の短波長紫外線照射下で白色のルミネッセンスを, 360nm の長波長紫外線下で長

寿命の燐光を発する。新疆ウイグル自治区トルファンアイディン塩湖で取れるテナルド石は不純物が極
めて少ない。Eu イオンおよび Sm イオンをドープしたテナルド石について, 光励起発光および光励起ス
ペクトルを測定し, ガンマ線照射による燐光を測定した。テナルド石に希土類イオンのフッ化物を加え, 
900℃前後で 20 分間加熱し加圧成型後, 京都大学原子炉実験所のガンマ線照射設備にて, 60Co ガンマ線
を照射した。Eu イオンドープした試料で, ガンマ線照射した（46kGy）試料は, していない試料と比べ
て発光強度が 3 倍となった。また Eu2+イオンに起因するルミネッセンスはガンマ線の照射によって増加
したが, Eu3+イオンのそれは逆に減少した。これらはガンマ線照射によって Eu2+ から Eu3+への価数変化
が起こると推察される。Sm イオンをドープしガンマ線照射した試料としていない試料の光励起発光の
測定において, 前者は Sm2+に起因すると考えられる 729nm の発光およびその 590nm を中心とする励起
スペクトルを測定できたが, ガンマ線を照射しない試料では, 測定できなかった。このことは Eu イオン
と同様 Sm イオンにおいても, ガンマ線照射による価数変化が起こると推察される。 
（2） 天然方解石の放射線誘起熱ルミネッセンス 

光励起発光能をもつ天然方解石のガンマ線照射熱発光について, 研究を行った。天然方解石（短波長
紫外線で橙色に発光がある）を京都大学原子炉実験所ガンマ線照射施設において, 60Co ガンマ線を液体
窒素下で 20kGy 照射した後, 液体窒素温度から室温程度までコントロール可能な装置を備えた測定チェ
ンバーにおいて, 可視域の熱ルミネッセンスを測定した。また不純物濃度は, 蛍光 X 線分析(XRF), 誘導
結合プラズマ原子発光分析装置(ICP-AES), 中性子放射化分析法（NAA）を用いて測定した。熱発光スペ
クトルにおける 620nm(橙色)の発光は, 以前からいわれている, 方解石結晶中における Ca イオンに置換
した Mn イオンの電離に続く電子の再結合によるものと結論づけられる結果を得た。ブルー方解石にお
ける465nmの熱発光のピークは, 不純物測定の結果からFeイオンに起因するものと考えているが, 希土
類イオンの影響も考慮される必要があり,これからの研究で明らかにしたい。 

2.5 電子線照射後セラミックス中の欠陥評価（秋吉優史） 
これまで照射時の熱拡散率を様々な研究により推定してきたが、照射温度が一定という条件ではなく、

熱負荷一定の環境下で材料の温度が何度になるかの予測には、欠陥の導入により熱伝導が悪化して温度
が上昇するファクターと、温度の上昇により欠陥が消滅するファクターの両方を考慮しなくてはならず、
欠陥の導入と消滅を速度論的に考察する必要がある。このため、より詳細な欠陥挙動の解明を行う必要
がある。さらに照射時のみに一時的に存在するtransientな空孔の存在はこれまで殆ど評価されてこなか
ったが、イオンビーム照射時の陽電子消滅測定法により評価を行っている途中である。この手法による
照射時の熱拡散率評価には、熱拡散率と陽電子寿命との相関が不可欠であるが、これまであまり研究が
行われておらず系統的な評価がされていない。本研究では、中性子照射後α-Al2O3, AlN, β-Si3N4, β -SiC
試料と、30MeV の電子線照射によりほぼ点欠陥のみを0.01dpa まで導入した試料とで熱拡散率アニール
挙動の比較を行い、さらに電子線照射後試料についてはアニールに伴う陽電子消滅寿命の回復挙動測定
を行い、熱拡散率変化との比較も行った。AlNは熱拡散率と平均陽電子寿命の回復挙動は非常に良い一
致を示した。いずれも400℃程度から回復が始まり、直線的に回復した後に1100℃でほぼ未照射の値に
まで回復した。AlNは熱拡散率と陽電子寿命の回復挙動がほぼ一致していたため、直線的な非常に良い
相関を示した。それに対して中性子照射したAlNは900℃から熱拡散率の回復が始まるが非常に回復量は
小さく、1100℃から急速に回復した。α-Al2O3も同様の傾向を示した。一方、β-Si3N4, β -SiCは系統的な
陽電子寿命変化を示さず、熱拡散率との相関を得ることは出来なかった。電子線照射した試料の熱拡散
率はα-Al2O3, AlNと同様400℃程度からの回復挙動を示したが。これは500℃ 以上の高温で中性子重照
射した試料でも見られており、これらの試料中に点欠陥が残存していることを示唆している。この
α-Al2O3, AlNとβ-Si3N4, β -SiCとの欠陥挙動の違いは、結晶構造に起因すると考えられ、今後の欠陥挙
動解析を行う上で重要である。また、熱拡散率と陽電子寿命との相関も系統的に取得することが出来た。
今後等温アニールによる欠陥移動や消滅の活性化エネルギーの評価や、高温での電子線照射試料などに
ついても回復挙動を評価し、より詳細な欠陥導入状態評価を行うことで今後の材料開発指針を得ること
が出来ると期待できる。 

2.6 陽電子消滅と 3 次元アトムプローブ法を用いた先進原子力材料（Zr-Nb と Cu-Cr-Zr 合金）にお
ける照射欠陥研究（永井康介）
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Zr-Nb と Cu-Cr-Zr は、それぞれ軽水炉の新型燃料被覆管と ITER のダイバーターヒートシンクの候補
材であり、照射によるナノ組織変化を調べることは重要である。我々は陽電子消滅と 3 次元アトムプロ
ーブ法を用いて、照射による主に析出物関連の変化について調べた。

照射は KUR のライナックで 28MeV の電子線を液体窒素温度（77K）で Zr-Nb (Zr-1.8Nb [wt.%]、なお
不純物として 0.5wt.%以下の Fe および 0.05wt.%以下の Cr を含む)については 5×1018 e/cm2、Cu-Cr-Zr 
(Cu-0.78Cr-0.13Zr-0.008Fe-0.003Si [wt.%])については 1×1019 e/cm2 の照射を行った。陽電子消滅法は陽電
子寿命法と同時計数ドップラー拡がり（Coincidence Doppler Broadening: CDB）測定法を用いた。3 次元
アトムプローブは、局所電極型レーザー補助 3 次元アトムプローブ（Ametek, LEAP3000XHR）を用いた。 

純 Fe、純 Cr 、Zr-Nb 未照射と電子線照射した試料に対して、陽電子寿命と CDB 測定を行った。未
照射試料では 18×10-3mc 付近に幅広いピークが観察され、純 Fe もしくは純 Cr の比率曲線の形状と似て
いることから、陽電子は Zr-Nb 中の不純物である Fe 電子もしくは Cr 電子と消滅していることを示して
いる。一方、照射した試料では、CDB 比率曲線において 18×10-3mc 付近にピークは観察されなかった。
陽電子寿命は、照射前は約 150ps であり、照射後は約 250ps であった。照射後の陽電子寿命値は Zr 中の
単空孔における陽電子寿命（252 ps）とほぼ同じであり、照射により多量の空孔が導入されたことを示
唆している。アトムプローブによる観察結果から Fe は Zr マトリクスと Nb の析出物の間に偏析してお
り、Cr は析出物内部に存在していることがわかる。陽電子は、親和性により Nb 析出物内部に入れない
ことから、未照射では Fe が偏析している Nb 析出物の界面で捕獲され消滅するが、照射するとマトリッ
クスに空孔が導入されるため、陽電子は析出物界面よりは空孔で消滅することを示唆している。

電子線照射した Cu-Cr-Zr における３次元アトムプローブによるCrの元素マップからCr析出物が高密
度で析出していることがわかる。Cr 析出物の平均直径サイズは 3.0nm で数密度は 2.1×1017/cm3 であっ
た。照射前の Cr 析出物の平均直径サイズは 2.8nm で数密度は 2.0×1017/cm3 であり、明らかな照射誘起
析出物は確認されなかった。また、未照射と照射した Cu-Cr-Zr における特定の Cr 析出物を横切る１次
元濃度プロファイルから、析出物における Cr 濃度は最大で 30 at.%程度であり、析出物には Zr、Fe、Si
も含まれている。Zr と Si は析出物とマトリクスの界面付近で濃度が高く、析出物周囲に偏析している
ことを示唆している。照射後の析出物における元素の濃度分布は、照射前とほぼ同じであり、照射によ
る Cr 析出物の変化はほとんどないことがわかった。 

2.7 金属合金への照射効果の研究（堀史説） 
金属合金への照射効果は対象とする合金種類、組成比、構造によって、また照射条件によって大きく

異なる。また、照射効果も、結果として現れる特性の変化についても、例えば機械的特性、電気特性、
構造変化など様々である。そのため、照射効果は一概に体系化することは困難であり、我々はこれまで
未解明な以下に示す合金および照射条件に対する照射効果につて明らかにするために、電子照射、中性
子照射、イオン照射を行っている。中でも京都大学原子炉実験所では電子線照射、中性子照射を行った
結果についてまとめる。
対象物質：(1)鉄銅合金（Fe-Cu 系）、(2)バルク金属ガラス合金（ZrCuAl） 
照射条件：(a)電子線照射（低温：77K）、(b)電子線照射（室温〜320K）、(c)中性子照射（低温：4K） 
(1) 鉄合金：Fe-Cu 系の合金は原子炉圧力容器の照射による銅析出物の形成による脆化が問題になってい

るモデル合金材料である。この問題に対する研究は非常に多くなされているが、固溶合金への照射
による析出過程や、それによる強度変化に対してである。我々は過飽和に固溶した銅原子を時効析
出させた Fe-Cu[0.6, 1.4at.%Cu]に電子、中性子照射を行った場合の照射効果について陽電子消滅およ
び電気抵抗測定によって調べた。
結果：照射前の電気抵抗は銅原子が固溶している場合と析出している場合で異なるが、これに 4K で
中性子照射した場合、照射初期の電気抵抗の増加率はいずれの場合もほとんど違いは見られないが、
ある程度の照射量に達すると、電気抵抗の値は飽和しその値が照射前の状態に依存することが解っ
た。これは、固溶合金ではマトリクスに固溶した銅原子と照射欠陥との相互作用が顕著に現れ、析
出物を含む合金ではマトリクスから銅原子は枯渇しており相互作用が少ない事と、照射による析出
物解離が起こっているのではないかとも考えられる。この結果から、照射中に形成された析出物は、
継続して照射されるとそれまでとは別の損傷過程が生じる事が示唆された。 

(2) バルク金属ガラス合金：バルク金属ガラスは近年作製可能になったバルクサイズの非晶質金属合金
である。作製過程で急冷することにより非平衡に凍結された構造であるために、照射によって生じ
る変化などは結晶金属とは大きく異なることがリボン状金属ガラスの研究でこれまでわかっている。
しかしバルク材についての知見はほとんど得られていない。我々は ZrxCu90-xAl10 (x=50〜65)3 元系バ
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ルクサイズ金属ガラス合金に電子線照射を行い、陽電子消滅法での自由体積の変化およびビッカー
ス硬さの変化について調べた。 

結果：イオン照射では自由体積の空隙サイズが減少することがこれまで解っているが、電子線照射では
逆に空隙サイズの上昇が確認された。すなわち、電子線の場合は単純な弾き出し効果のみが生じ、緩和
や原子の安定構造への再配列が起こらない事などがわかった。また、硬さに関してもイオン照射の場合
の軟らかくなる変化とは異なり、電子線照射では硬くなる傾向があることがわかった。このため、バル
ク金属での照射効果は電子励起による損傷と弾性的弾き出し損傷での局所構造と機械的特性の変化に
大きな違いが現れる事などがわかった。しかしながら、組成比によって照射による自由体積の変化が見
られたため、この照射効果に対する組成比の違いの由来の究明は今後の課題である。 

2.8 低放射化バナジウム合金の照射及び熱による機械的特性変化に関する研究（福元謙一） 
緒言：低放射化バナジウム合金は低誘導放射能，高温強度そして高温下での耐照射損傷性において優れ
ており，核融合装置の第一壁およびブランケットの候補材として研究されている．高温照射において照
射誘起析出物形成による延性の低下も重要な問題である．この照射誘起析出物の情報は少なく，調査す
る方法も少ないことが現状である．照射誘起析出物の情報や調査する方法が確立できれば，照射誘起析
出物の発生メカニズムの解明が行え，今後の低放射化バナジウム合金における材料研究・開発に繋がる． 
本研究では析出物の情報を得る方法として抽出レプリカ法が挙げられる．本研究では抽出レプリカ法を
V 合金で確立し，熱時効材ならびに照射材で試料作製を行った．作製した試料は TEM や EDS 分析によ
り析出物を調査し，照射誘起析出物の構造を明らかにした．
バナジウム合金における抽出レプリカ法：抽出レプリカ法は試料表面にカーボンを蒸着させ，電解研磨
により試料の付着したカーボン膜を試料表面から剥離させる．剥離させた試料を TEM により観察する
方法[1]であり，本研究もこの方法を基本とし試料作製を行った．電解研磨に用いる研磨溶液は，メタノ
ール：2-ブトキシエタノール：過塩素酸＝8：1：1 であり，試料は V-4Cr-4Ti 合金を 600℃で 20hr 熱時効
した析出物を剥離させた．剥離させた試料を TEM で観察し，EDS により析出物形成元素の同定を行っ
た．照射誘起析出物の観察を行うため，450℃で 5.1dpa と 593℃で 21.6dpa なで照射した試料を用いた．
レプリカ法の試料作製は京大原子炉にて作製した．作製した試料は TEM 観察を行い，EDS 分析で析出
物形成元素分析を行うことにより，照射誘起析出物形成元素を調査した．
バナジウム合金における抽出レプリカ法の確立：抽出レプリカ法で試料作製を行った場合，バナジウム
合金では上手く剥離せず析出物を観察することは出来なかった．そこで本研究では試料にカーボン蒸着
の前にエッチングを、その後カーボン蒸着を行い、抽出レプリカ法を行った．エッチングはフッ酸溶液
（フッ酸 15ml+硝酸 35ml+水 75ml）を使用した．エッチングを行った試料で抽出レプリカ法を行った結
果，試料からカーボン膜が剥離した．剥離した試料を TEM 観察で析出物であることを確認した． 
抽出レプリカ法による析出物観察：抽出レプリカ法の確立に伴い，600℃で 20hr の熱処理を行った
V-4Cr-4Ti 合金ならびに中性子照射された V-4Cr-4Ti 合金を用いて析出物の観察を行った．593℃照射材
の抽出レプリカ法は未照射材に比べ，微細な析出物が抽出された．確認された析出物からそれぞれ単独
の析出物に対し EDS 分析を行い，析出物形成元素と特定を行った．未照射で形成されていた析出物は
Ti が多く含まれていることが確認できた．しかし，450℃照射材 EDS 分析結果では，基本的に Ti が最も
多く形成されている析出物を形成しているが，V の割合が増加している．593℃照射材 EDS 分析結果に
おいてはさらに V の割合が増加し，未照射材で確認されたような Ti 析出物と思われるものはほとんど
形成されていなかった．また、0.3µm 以上の大きさを持つ析出物から電子回折パターンを確認した．593℃
照射材においては確認された析出物サイズが 0.3µm 以下であり，電子回折パターンを確認することは出
来なかった．電子回折パターンから格子定数を求めた結果，未照射ならびに照射材ともに 0.43～0.45nm
だった．過去の文献と比較すると NaCl タイプの fcc 構造を有する Ti(O,C,N)と推測され，格子定数も
0.43nm であり一致した．しかし，V が含まれている析出物に関しては電子回折パターンが得られず，結
晶構造における情報は得られなかった．

以上の結果から，熱影響により形成される析出物は Ti(O,C,N)析出物であり，照射影響により形成され
る照射誘起析出物はバナジウムを含んで形成すると推測される．最近行われた研究から，3 次元アトム
プローブ（3DAP）を用いて照射誘起析出物の情報を得る研究が行われた．3DAP を用いた照射誘起析出
物の形成元素分析にもバナジウムを含んでいる結果が得られており，本研究と一致した．
まとめ：バナジウム合金における抽出レプリカ法を行うには，フッ酸によるエッチングが重要であるこ
とがわかった．バナジウム合金における抽出レプリカ法の確立に伴い，未照射材ならびに照射材で形成
される析出物の元素分析を行った．EDS 結果ならびに電子回折パターンから，未照射ならびに 450℃照
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射材の一部で形成された析出物はTi(O,C,N)だった．照射材のEDS分析からTi(O,C,N)析出物だけでなく，
V や Cr を含んだ(Ti,V,Cr)(O,C,N)析出物が確認された．これは 3DAP で行われた研究結果とも一致し，
(Ti,V,Cr)(O,C,N)が準安定な照射誘起析出物と推測される．これらの成果は 2012 年 3 月に特許に出願され
た。

2.9 高温での中性子照射金属中の点欠陥集合体動的挙動と損傷組織発達過程（向田一郎） 
通常の金属･合金おいては原子が結晶構造的に規則正しい配列を起こすとそれらの電気抵抗は一般に減

少する。しかしながら，それらの中にも規則的配列をすると電気抵抗が増加するという異常な振る舞いを
示す合金がある。Au3Cu合金もその種の合金のひとつである。(等温焼鈍では不規則状態から規則状態へ変
態する初期に電気抵抗が増加し、さらに規則化が進むと抵抗極大を示した後に減少する。)   

本研究では高温より急冷したAu3Cu合金について、種々の熱処理後(等温焼鈍，等時焼鈍)の電気抵抗を焼
鈍温度、0℃、液体窒素温度、液体ヘリウム温度でそれぞれ測定し、電気抵抗の変化の様子から、不規則－
規則過程を調べた。
１．等温焼鈍  400℃から急冷した試料を 150℃(規則化領域)で等温焼鈍した場合の電気抵抗の等温焼鈍
を行った。電気抵抗は焼鈍初期に増加し、極大を経て減少する。抵抗極大の焼鈍時間位置は異なるが抵抗
の測定温度に関係せず全て極大を経て減少する。この極大の焼鈍時間位置は測定温度の減少と共に短時間
側へシフトする。この結果をHillelらの理論計算と対比させると、微小な規則化したドメインが形成される
場合、それらの形状は球状でなく偏平状であることを示唆している。
等温焼鈍温度は一定(150℃)で急冷温度が種々異なる場合の等温焼鈍挙動を調べた。急冷温度の増加と共

に焼鈍曲線は短時間側にシフトしている。この結果は急冷により凍結された原子空孔がこの合金の規則化
を促進していることを示している。
２．等時焼鈍  400℃から急冷した試料を種々の速度で加熱した場合の電気抵抗の等時焼鈍を行った。測
定温度が液体窒素温度と液体ヘリウム温度であった。これらの焼鈍曲線は 1 個の過程の単純な増加、減少
でなく、2 個のサブピークからなっているように見える。それは測定温度が低温ほど、また、各温度での
焼鈍時間の増加と共にこれらのサブピークは顕著になっている。もしこれらが 190℃付近に 1 個のピーク
を持つ曲線ならば単純に規則化による電気抵抗増加と不規則化による電気抵抗減少と考えられる。また、
急冷温度が増加すると低温側のピークがより顕著になる。この等時焼鈍曲線変化の原因を明らかにするた
め抵抗の平均の温度係数を調べた。等温焼鈍の場合にはこの温度係数は焼鈍時間と共に常に増加し、規則
化と共に温度係数が増加することを示している。10K/minの加熱速度の等時焼鈍の場合、温度係数は 150℃
付近をピークとして温度と共に増大するがそれ以降は温度と共に減少する。従って、等時焼鈍曲線は見か
け上、規則化に 2 個のステージを持つかのように増減する(平衡状態図では 190℃付近が遷移温度なので)
が、実際には規則化初期に電気抵抗が増加し、極大後に減少する規則化と、焼鈍温度上昇により開始する
不規則化による抵抗増加とその後の減少に対応すると解釈される。

2.10 鉄クロム系合金の相平衡に及ぼす照射影響（笠田竜太） 
原子力基礎基盤戦略研究イニシアティブ事業「原子力機器用鉄クロム系材料の相分離現象に関する基

礎的研究」（笠田竜太、佐藤紘一）に採択され（H22-23 年度）、Fe-Cr 合金の相分離挙動を陽電子消滅法
によってナノスケールで検出可能であるという画期的な成果を得ることができた。また、当該事業では
鉄クロム系材料の相分離現象に及ぼす照射効果について、京都大学エネルギー理工学研究所のイオン加
速器施設 DuET による照射材料を対象として評価を行ったが、イオン照射法は、照射効果の迅速な評価
において有利であるが、損傷領域が表面から数ミクロンメートルに限られるため、陽電子消滅測定法に
よる照射後試験において制約となっている。そこで、本計画においては平成 23、24 年度に KUR による
中性子照射実験を行った Fe-Cr 合金の照射前後の陽電子消滅(PAS)同時計数ドップラーブロードニング
(CDB)測定法を行い、相分離の初期過程におけるナノ構造変化に及ぼす照射影響を明らかにすることを
目的とした。

KUR において、クロム量を系統的に変化させた Fe-x%Cr (x=0,9,15,30,45,50,70,85,91,100)合金を、照
射温度：300℃、高速中性子照射量：5.1×1018n/cm2、照射時間：200h、損傷量：2.1×10-3dpa、の条件で
照射した。照射試料は、それぞれの供試材から加工した 3 ㎜φ×0.25 ㎜ t のディスク状試料である。照
射後試験として、陽電子消滅測定（CDB 法および消滅寿命測定法）を行った。 
陽電子消滅寿命測定の結果によると、純 Cr を除いた他の合金では、照射による変化は見られなかっ

た。これは、今回の KUR 照射実験では照射量が低く、消滅寿命測定において検出可能な空孔型欠陥が
形成されなかったためと考えられる。一方、CDB 測定の結果によると、今回実験した全ての二元合金に
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おいて、中性子照射によって Fe との消滅割合が増加することが明らかとなった。これは、中性子照射
によって、ナノスケールにおいては相分離が進行していることを示唆している。すなわち、通常の熱時
効条件よりも相分離が早く進行する中性子照射促進現象が生じたと考えられる。現在、照射量を変えた
実験を進めているところである。

2.11 ナノ結晶材料の照射損傷からの自己修復機構に関する研究（土田秀次） 
ナノ結晶材料は、多くの結晶粒界を有し、それが照射欠陥のシンクとしてはたらくため、照射損傷に

対して耐性を示す材料として知られている。最近、米国 Los Alamos 国立研究所の研究者によって、ナノ
結晶材料の照射損傷低減に繋がる新たな機構が計算機シミュレーションによって提案された 。これに
よると、ナノ結晶の粒界面において、照射欠陥の自己修復が効率よく起こる機構があり、これが照射欠
陥蓄積の低減に重要な役割を果たすと述べられている。他方、実験的研究において、ナノ結晶材料が照
射損傷耐性に優れた材料である多くの結果が得られているが、この要因の解明には至っていないのが現
状である。本研究では、ナノ結晶材料の照射損傷耐性の鍵となる結晶粒内および粒界近傍での照射欠陥
を同定する新しい試みとして、陽電子消滅法と気体吸蔵昇温脱離法を組み合わせた実験を行う。
これまでの研究成果（陽電子消滅法による照射中に生じる欠陥のその場探査）

ナノ結晶の照射欠陥に関する殆どの研究は、照射後の欠陥状態を調べ、照射中に生じる欠陥状態を推
定していた。これらの結果は、照射後に残留する熱的に安定な欠陥は殆ど生じないことを明らかにして
いる。しかしながら、照射中の照射欠陥状態を直接観測した例は無く、照射中の欠陥緩和機構について
は全く解明されていないのが現状であった。我々は照射中の欠陥状態を実験的に調べるため、イオンビ
ーム照射下での陽電子消滅ドップラー拡がり測定を行った。この実験から明らかになったことは、照射
中の欠陥状態は、結晶粒径が大きい場合、照射中にのみ存在する熱的に不安定な空孔型欠陥が生成する
が、ナノ結晶の場合、そのような欠陥は生じないことが分かった。すなわち、ナノ結晶の場合、照射下
において常に欠陥蓄積を阻害する機構が働いているが、照射損傷耐性を示す一つの要因になっているこ
とが分かった。更に詳細な陽電子解析を行った結果、高照射量を受けたナノ結晶は、粒界の微細構造が
著しく変化することが分かり、照射損傷耐性は照射量に上限が存在することが分かった。以上のように、
ナノ結晶の照射損傷耐性機構は、結晶粒界の微細構造が関連していることが示唆された。
H24 年度の研究成果（陽電子消滅法と水素吸蔵昇温脱離法による結晶粒界近傍の欠陥探査） 
これまでの研究結果を踏まえて、照射に伴う粒界の微細構造変化を調べるため、ナノ結晶における欠

陥のトラップサイトを特定することに焦点を絞り研究を進めた。欠陥トラップサイトを特定する方法と
して、水素吸蔵昇温脱離法を選択した。ナノ結晶の水素トラップサイトは、結晶粒界 2 つ存在すること
が分かった（約 400℃の水素が弱くトラップするサイトと約 600℃の安定なトラップサイト）。更に、水
素を吸蔵したナノ結晶試料に対して、陽電子寿命計測を行った。これは、水素吸蔵された粒界での陽電
子の消滅サイトを調べることに相当する。水素吸蔵した粒界にトラップされた陽電子寿命値は、水素吸
蔵が無い場合に比べて短くなることが分かった（平均寿命値で 10 ps 程度の変化）。これにより、今回用
いた方法が、ナノ結晶の粒界近傍での構造解析に有用であることが分かった。今後は、中性子照射試料
に対して同様の解析を行い、ナノ結晶の粒内に生じた照射欠陥の解析を行う予定である。

2.12 電子照射した Wの重水素放出挙動 （佐藤紘一） 
核融合炉のプラズマ対向材料には高 Z 材であるタングステンが用いられることが検討され，最近では

最も可能性が高い材料として多くの研究者により特性が調べられている．タングステンの利点は，スパ
ッタ率が低い，水素蓄積が少ない，融点が高い，の 3 点であるが，工業的にも一般的に使われる材料で
はないことから，材料特性の理解が不十分であり信頼性に欠ける点が問題である．本研究では，タング
ステンの材料特性の中で，空孔型欠陥と重水素の相互作用に注目した．まず，陽電子消滅寿命測定によ
り，タングステン中に導入された空孔型欠陥の大きさと密度に関する情報を得る．次に，昇温脱離ガス
分析により，昇温による重水素の放出挙動を調べる．以上の結果から，重水素のトラッピングサイトと
その結合エネルギーの同定を目標とした．
（株）アライドマテリアル製の純度 99.95%のタングステンを用いた．試料サイズはφ5mm、厚さ 0.2mm

であった．いずれの試料も 1773 K，1 h の条件で焼鈍を行い，できる限り欠陥を取り除いた．その後，
電子照射，重水素イオン照射により欠陥を導入した．電子照射は京都大学原子炉実験所電子線型加速器
を，重水素イオン照射も京都大学原子炉実験所の低エネルギーイオン加速器を用いた．電子照射は 8MeV
の電子を 9.4×1017 /cm2（1.3×10-4 dpa）まで照射した．照射温度は室温であった．損傷量（dpa）の計算に
は弾き出ししきいエネルギーとして 42eV を用いた．重水素イオン照射は 5keV の D2

+イオンを 1.0×1018 
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/cm2（損傷ピーク位置で 20dpa）まで照射した．照射温度は室温と 673K であった．電子照射したものと
673K 照射したものについては，5keV の重水素イオン照射で用いた加速器を用いて，弾き出し損傷が起
きない 1keV で重水素の注入を行った．最後に，昇温脱離ガス分析（TDS）測定を行い，タングステン
からの重水素の脱離挙動を調べた．
電子照射した試料，5keV の D2

+イオンを室温と 673K で照射した試料の TDS スペクトルと 1273K で
5 時間焼鈍した試料に重水素を注入した時のスペクトルから以下のことが分かった。電子照射では主に
原子空孔が形成し，550 K から 600 K に見られるピークは原子空孔からの重水素放出ピークであると考
えて間違いない．室温 5keV の D2

+イオンを照射した試料の TDS スペクトルを汎用のデータ分析・グラ
フ作成ソフトウェア Origin を用いてピークを分離した．D2

+イオン照射した試料は 450 K，560 K，640 K
付近にピークを持つ 3 つのガウス関数に分離できた．約 450K での重水素放出は酸化膜も含め表面近傍
にトラップされた重水素のピークを表すと考えられる．560K 付近のピークは電子照射のスペクトルと
比較して原子空孔からの重水素放出であると考えられるが，照射温度，照射量からすると，ある程度空
孔集合体が成長していることが予想され，小さな空孔集合体からの放出もこの温度付近で起こるのでは
ないかと考えているが，検討が必要である．次に，640K 付近のピークは 1273K で 5 時間焼鈍した試料
でも見られ，転位からの重水素放出ではないかと考えている．1273K，5 時間の焼鈍では陽電子消滅寿
命測定から空孔型欠陥の検出はされず，TEM 観察からは転位の存在が確認されている．上述の 450 K，
560 K，640 K 付近のピークについて重水素の解離エネルギーを求めたところ，それぞれ 1.19eV，1.45eV，
1.63eV となる．原子空孔，転位からの重水素の解離エネルギーは過去の研究とほぼ一致している． 

2.13 高融点金属材料の高温下における応力負荷特性に及ぼす照射効果（徳永和俊）  
目的：高融点金属材料の中でもタングステンは損耗が少なく高温特性に優れていることから、国際熱核
融合実験炉(ITER)、核融合原型炉のダイバータの表面材料(アーマ材)として使用される予定である。こ
のダイバータのアーマ材の表面は 10MW/m2 程度の定常的な高熱負荷に加え、ディスラプションや ELM
時にはパルス高熱負荷を受け、これらによる損傷・損耗はダイバータの寿命やプラズマ放電に大きな影
響を与えることが予想されている。この熱負荷はプラズマの電子に加え、燃料である水素同位体や核融
合反応により発生するヘリウムの照射による表面熱負荷である。特に、ヘリウムはタングステン中に注
入されると欠陥等と非常に強く相互作用しバブル等を形成し、高温までタングステン中に残留すること
が知られている。その為、注入されたヘリウムは高熱負荷による損傷に影響を及ぼすことが予想される。
そこで、本研究では，タングステンにおける水素同位体・ヘリウムと高熱負荷の相乗効果を調べること
を目的として、高熱流束の水素同位体及びヘリウム照射実験やこれらに加え、ヘリウムを予照射したタ
ングステンに対して電子ビーム照射によるパルス高熱負荷実験を行い、熱分布により発生する応力負荷
を与えた。
実験方法：試料はアライドマテリアル（株）製の粉末焼結タングステン(20 x 20 x 5 mm)で、応力除去処
理材と再結晶処理材の２種類の熱処理の異なるもの等を用いた。ヘリウムビーム照射は、原子力機構の
ダイバータ受入試験装置(DATS)を用いた。照射したヘリウムビームのエネルギーは、18.7 keV で、ビー
ム中心部での熱流束及びヘリウムビームのフラックスは、～6MW/m2 及び～2 x 1021 He/m2s である。ヘ
リウムビームの照射時間は、2.8～3.0 s で、130～151 回の照射を繰り返し、照射フルエンスとしては、
1022～1024 He/m2 まで照射を行った。それぞれの試料表面でのヘリウムビーム照射域は 16mmΦである。
また、照射中、表面温度を放射温度計により測定した。これらの試料に対して、原子力機構の高熱負荷
試験装置(JEBIS)を用いて電子ビーム照射によるパルス高熱負荷実験を行った。70keV のエネルギーで、
熱流束 1GW/m2 の電子ビームを 4mmΦのビームリミターを通して、試料表面に照射した。照射時間は
1.0 ms、1.5 ms 及び 2.0 ms で、また、1.0 ms の場合は 10 回までの繰り返し負荷を行った。照射後、試料
を取り出し、走査型電子顕微鏡(SEM)等を用い表面形状等を観察した。 
結果：未照射試料では、1GW/m2、1ms の電子ビーム熱負荷では電子ビーム照射域の表面は平滑化して
いる。これは、高温時の原子移動によるものと考えられる。一方、ヘリウムの照射量が 3x1023 He/m2 で、
ヘリウム照射時の最高到達温度が 973K 程度のものでは、電子ビーム照射域の中心部分は、溶融凝固し
ている。これは、ヘリウム注入により表面層の熱伝導率が低下したことによるものと考えられる。また、
この境界部分では、直径 10μm のブリスターや 100nm 程度の深いホールが観察された。このブリスタ
ーは、注入ヘリウムが 1 ms のパルス負荷により巨大なバブルを形成することで発生したものと考えら
れる。この溶融凝固部分の外側では、直径が数μm 程度のくぼみや粒界に沿う亀裂等が観察された。し
かし、未照射材に観察された表面の平滑化は見られず、ヘリウム注入により高温時の原子移動が阻害さ
れたものと考えられる。これらの結果は、ヘリウム注入によりタングステンのパルス熱負荷特性が変化
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することを示している。また、熱負荷による温度分布により発生する応力負荷は、これらの結果に大き
な影響を及ぼしていることが考えられ、今後、熱解析により応力分布を求め、損傷との関係を考察する。
また、これまで、ディスラプションや ELM 時の熱負荷模擬実験では、主に、電子ビームが用いられて
きたが、今後、熱源としてのヘリウムの効果を明らかにする必要がある。さらに、W ダイバータ材には、
プラズマからの水素同位体及びヘリウム照射に加え、14MeV 中性子の照射を受けることから、この照射
効果について、今後、研究を進める必要がある。 

2.14 VPS タングステン中の水素同位体捕獲機構（波多野雄治）   
緒言：減圧プラズマ溶射法（VPS法）は、真空中で目的金属粉末を高圧の不活性ガスプラズマと共に基
板に吹き付ける成膜手法であり、複雑形状への被覆に適するため、核融合炉プラズマ対向機器表面への
タングステン(W)膜形成法として有望である。核融合炉を運転すると燃料であるトリチウムの一部が炉
心内壁に保持される。安全性の観点から、炉内のトリチウム蓄積量は制限される(ITERでは700 g)。VPS
法で形成したW被膜(VPS‐W）は欠陥を比較的に多く含む多孔質体であるため、これらの欠陥が水素同
位体の捕獲サイトとなる可能性がある。また、中性子照射欠陥も同様に水素同位体を捕獲する。そこで
我々はVPS‐W中の水素同位体保持量とその低減方法を明らかにすることを目指して研究を進めており、
今回は重水素保持量に及ぼす電子線照射の影響を調べた結果を報告する。電子線照射を選んだのは、中
性子照射と同様に、多孔質なVPS-W層中にほぼ均一に欠陥を導入できるためである。 
実験： 試料には炭素繊維材料（CX2002-U）上に形成されたVPS-W（プランゼー社製）を用いた。VPS-W
層の厚さ は0.6 mmである。メーカーにより組織を安定化させるため1300℃で熱処理されている。基板
炭素繊維材料を研磨により除去し、VPS-W層のみを試験に供した。大気中で長期保管されていたので、
実験前に10-5 Paの真空中で1000℃に加熱し、いわゆる脱ガス処理を行った。この試料に室温近傍で8 MeV
の電子線を約10-3 dpaまで照射した。電子線照射時に冷却水との反応により形成した酸化膜を軽い研磨に
より除去したのち、試料を0.1 MPa のD2ガスに400℃で10時間曝露し、水素同位体保持量を昇温脱離測定
で求めた。昇温速度は0.5℃/sとした。DプラズマではなくD2ガスを用いたのは、VPS-Wは多孔質であり、
ガスの方が空隙内部へ浸透しやすいためである。
結果及び考察：電子線を照射していない VPS-W 試料では、1030 K 付近に小さな脱離ピークが見られた。
保持されていた D が VPS-W 中に均一に分布していたと仮定して W に対する濃度に換算すると 3 appm 
であった。 W 中の水素の溶解度に関する Frauenfelder の報告値[ J. Vac. Sci. Technol. 6 (1969) 388]を低温
側に外挿して本実験条件下（673 K, 0.1 MPa）での溶解 D 濃度を求めたところ、0.1 appb 程度あることが
わかった。すなわち、たかだか 3 appm 程度ではあるが、保持されていた D は何らかの欠陥に捕獲され
ていたと考えられる。ちなみに、脱ガス処理温度が低いと D 保持量が数倍大きくなり、同時に質量数
12 および 28（CO）の放出も見られた。大気中で保持すると開気孔の内部に C や O が吸着し、大部分の
D は C や O と結合を形成することで保持されていたと考えられる。電子線照射試料では 820 K 付近に遥
かに大きな脱離ピークが見られた。保持されていた D 量を濃度に換算すると 28 appm であった。すなわ
ち、10-3 dpa 程度のわずかな電子線照射で D 保持量が約一桁増大したことになる。昇温脱詩スペクトル
を拡散計算コード TMAP4 で解析したところ、大部分の D は脱捕獲エネルギーが 1.5 eV 程度の欠陥に
捕獲されていることがわかった。これは単空孔に水素同位体が捕獲されているときのエネルギーに近く
[H. Eleveld, A. van Veen, J. Nucl. Mater. 191–194 (1992) 433]、電子線照射で形成された空孔が捕獲サイトと
して働いたものと考えられる。高温側へのテール部分は不純物や、673 K での D2 ガスへの曝露中に単空
孔の集積によって形成されたナノボイドによる D の捕獲であろう。すなわち、VPS-W 中の開気孔に吸
着した不純物やその他の製造時に導入された初期欠陥は溶解量に比べるとはるかに大きな量の水素同
位体を保持するが、照射効果はこれら初期欠陥の影響をはるかに凌駕する可能性が高い。

2.15 超伝導磁石材料の極低温における中性子照射試験（中本建志） 
目的：J-PARCやCERN-LHC加速器アップグレードなどの素粒子物理実験の将来計画では、超伝導磁石に
よる強力な磁場を用いて目的とする粒子を捕獲または輸送を行う。しかし、極めて大量の放射線に曝さ
れるため、磁石材料の劣化が危惧されている。その中でも超伝導線材中の安定化材として用いられる銅
とアルミは、磁石が運転される極低温（約5K）では、1021 n/m2以下の中性子照射でも電気伝導度が劣化
することが予想されており、最も低い線量で性能劣化が現れる材料の1つと言える。安定化材の劣化は、
超伝導磁石の安定性やクエンチ保護を損なうため、放射線シールドを含めた超伝導磁石システムの設計
及び運転計画に大きく影響を与える。以上の理由から、我々の研究グループでは、極低温中性子照射中
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に安定化材の電気抵抗変化を同時計測し、劣化開始が起きる中性子フルエンスや電気抵抗の増加率を測
定してきた。また照射後常温までの昇温過程におけるアニール効果による電気伝導度の回復を観察した。 
実験：極低温での中性子照射は、水平照射孔 E-4（LTL）及び付属するヘリウム冷凍設備を利用して実
施した。5N グレードの純アルミに異なる添加材（Cu-Mg または Y）を添加し、かつ冷間加工を加えて
機械的強度を高めつつ（耐力 70MPa 以上）、併せて残留抵抗比（RRR300 以上）を保持した、超伝導磁
石用の特別なアルミを母材として試料を準備した。また比較のため、5N 高純度アルミをそのまま試料
として別に準備した。銅試料は、一般的な NbTi 超伝導線に用いられる無酸素銅（RRR300 程度）から準
備した。試料の寸法は 1 mm x 1 mm x 70 mm の四角く細い棒状で、両端に電流通電用信号線を、その内
側に 45mm の間隔で電圧測定用信号線を、それぞれ銅製スリーブと圧着しながら接続している。信号線
は、耐放射線のためポリイミド被覆されている。精密電源とナノボルトメータ（Keithley 6221, Keithley 
2182A）を組み合わせ、四端子法による電気抵抗測定を行った。常温からの冷却中、低温での照射中、
また昇温中と、全ての過程において試料の電気抵抗を連続測定した。10Hz で極性を変えながら 100mA
通電し、100 回読み込んだ値を平均化している。温度測定として、試料間近に金鉄クロメル熱電対と
Cernox 温度計(CX-1050-SD)を設置した。さらに、中性子フルエンスの低い下流側に別の Cernox 温度計
を設置し、温度計の劣化を観察した。
結果：2011 年 11 月の照射試験の結果を Fig. 1 に示す。10K に冷却後、出力 1MW で原子炉運転を開始し
た。連続 52 時間照射により、高速中性子フルエンスとして 2.6x1020 n/m2 が得られた。運転開始直後（経
過時間 0 分）に、放射線による入熱のため、試料温度が 10K から 12 K に跳ね上がっている様子が分か
る。照射中、試料間近に設置した金鉄クロメル熱電対がおよそ一定温度を示しているにも関わらず、
Cernox 温度計の読み値が最終的に 15K まで上昇しているのは、中性子照射による影響だと考えられる。 

2 つの Y 添加アルミ試料を照射したが、照射前後で電
気抵抗が 3.0-3.3 µΩ 上昇していることが判る。照射に
よる抵抗率増加に換算すると、ρi = 0.067-0.070 nΩm に
相当する。図から判る様に、抵抗率増加は、経過時間、
すなわち中性子フルエンスに比例しており、1020 n/m2

当たりの抵抗率増加は∆ρi = 0.027 nΩm となった。銅試
料もアルミ試料と振る舞いは良く似ているが、劣化の
度合いは小さく、1020 n/m2 当たり∆ρi = 0.009 nΩm だっ
た。
なお、これに先立つ 2011 年 9 月の照射試験では 5N

高純度アルミ試料と銅試料を測定したが、雑音が多く、
また測定装置の不具合で照射中のデータが一部欠損し

てしまった。予備的な実験結果として、5N アルミ及び銅に
ついて、それぞれ 1020 n/m2 当たり∆ρi = 0.025 nΩm 及び

0.008 nΩm が得られた。このことから、1)異なるアルミ試料間で照射効果の大きな違いが見られない、
2)アルミよりも銅が劣化しにくい、ことが判った。 
まとめ：耐放射線超伝導磁石の開発のため、材料の中でも特に超伝導線の安定化材に注目し、極低温に
おける中性子照射効果を研究している。2011 年度は、Y 添加高強度化純アルミ、無酸素銅を試料として
20K 以下において中性子照射を行い、電気抵抗率上昇を測定した。添加物や冷間加工を施したにも関わ
らず、中性子照射による高強度化アルミの劣化は、5N 高純度アルミのそれとほとんど変らない結果と
なった。一方、無酸素銅試料については、アルミと比べて約 3 倍劣化しにくいことが判った。しかしな
がら、照射後に低温から常温に昇温する過程において、アルミはほぼ 100%電気伝導度が回復するのに
対し、銅の回復は 80〜90%程度に留まることが予想されている。このため、銅試料については、今後も
低温中性子照射と熱サイクルを複数回繰り返して、特性変化を観察することが大変重要となる。

Effects of Irradiation with High Energy Particles on Microstructural Evolution in Materials  

Qiu Xu, Kazuo Kuriyama, Masafumi Taniwaki, Atsushi Kinomura, Takaaki Awata, Masashi Akiyoshi, 

Yasuyoshi Nagai, Fuminobu Hori, Kenichi Fukumoto, Ichiro Mukouda, Ryuta Kasada, Hidestugu Tsuchida, 

Kouichi Sato, Kazutoshi Tokunaga, Yuji Hatano and Kenshi Nakamoto 

xu@rri.kyoto-u.ac.jp 

Fig. 1. Resistance and temperature of the aluminum 
stabilizer sample during irradiation.
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特別講演



1. はじめに

加速器を含めて原子力材料の特徴は放射線場で使われることである。特にエネルギーの高い量子ビー

ムの照射は材料に多様な変化を引き起こす。ビームによりエネルギーが付与された領域は、短時間で局

所的にはエネルギー最小の状態になるが、材料全体としては非平衡状態である。

原子力材料の構造変化は、多くの場合原子の弾き出しによって引き起こされる。従って必然的に点欠

陥過程を含む。点欠陥過程は熱活性化過程であるので、照射温度、損傷速度、試料中の既存欠陥、試料

の形状等の影響を受ける。これらの条件を考慮して構造変化を解析することにより、点欠陥過程が抽出

できる。本講演ではその 1 例として Au や Ni などの FCC 金属のカスケード損傷と、それに起因する損

傷構造発達過程について述べる。

2. FCC 金属におけるサブカスケード構造

高エネルギー中性子や重イオンの照射では単純なフレンケル対の形成ではなく、原子空孔と格子間原

子が局在した損傷が起きる。これは、最初に入射した粒子が何であれ、まず材料中の原子と衝突し、そ

のエネルギーを与える。衝突された原子（primary knock-on atom、PKA）は材料中を非熱的に移動す

るが、他の原子との相互作用は基本的にはクーロン相互作用であるのでラザフォード散乱となる。ラザ

フォード散乱では散乱の断面積が粒子のエネルギーのマイナス 2 乗に比例する。従ってエネルギーの高

いうちは殆ど散乱しないが、エネルギーが下がると急速に断面積が増加して多くの散乱（原子の弾き出

し）が起きる。これがカスケード損傷である。

PKA エネルギーが十分高ければ、

カスケードはサブカスケードに分裂

する。サブカスケードの形成は分子

動力学法による照射損傷のシミュレ

ーションでも示されている。1) また

分裂する理由は Satoh らにより説明

されている。2) 点欠陥反応は各サブ

カスケード内で起きる。図 1 は

14MeV 中性子を室温で予め研磨し

て透過電子顕微鏡(TEM)試料とした

Au、Ag、Cu に照射したものである

（薄膜照射）。FCC 金属の場合、室

温付近では積層欠陥四面体（SFT）
を形成し易い。これはサブカスケー

ドの中心に原子空孔濃度の高い領域

があるためである。従って SFT は 1
つのサブカスケード、そのグループ

はカスケード損傷領域を示す。図 1

高エネルギー中性子による FCC 金属のカスケード損傷

（京大原子炉）○義家敏正 

図 1 14MeV 核融合炉中性子の薄膜照射により形成した損

傷構造。図中の白まるは 1 つのカスケード損傷領域。 

(S1)
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の白まるは 1 つのカスケードである。Au、Ag、Cu と原子量が減少するに従って、カスケードは大きく

なることが分かる。これは中性子から PKA が得る

エネルギーが、軽い原子ほど大きいこと、また材

料中の自己原子である PKA が他の原子との相互

作用がラザフォード散乱であるので、その断面積

が原子核の電荷の 4 乗に比例して大きくなるため、

原子番号の低い原子は散乱し難く、移動する距離

が長くなることによる。

中性子のエネルギーが高くなると、PKA エネル

ギーも高くなるため、カスケードも大きくなり、

従ってサブカスケードの数も増加する。図 2 上段

はKEKのKENSにより最高 500MeV の核破砕中

性子を照射したAuの例である。3) 下段の 14MeV
の核融合中性子に比べて大きなカスケードが生成

していることが分かる。核破砕中性子による照射

損傷では、このような大きなカスケードを扱わな

ければならない。

3. 核分裂・核融合中性子照射相関

14MeV 程度のエネルギーで中性子照射された

Au のカスケードは小さく、473K 以上で照射する

と各サブカスケードで SFT が生成せず、カスケー

ドで 1 つの大きな SFT を形成する。その例を図 3
に示す。473K 以上では各カスケードから 1 つの大きさ欠陥が生成していることが分かる。図 4 は Au
を 14MeV の核融合中性子と 1～2MeV にピークをもつ核分裂中性子で各温度において薄膜照射したも

のである。dpa（displacement per atom）という単位は、照射中に材料中の原子が 1 回弾き出しを受け

図 3 14MeV 核融合中性子照射した Au のサブカスケード構造の照射温度依存。300K、423K の白

い楕円は 1 つのカスケードを示す。 

図 2 上段 KENS で最高 500MeV の中性子照射

した Au のサブカスケード構造。下段 14MeV の

核融合中性子照射した Au。 
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れば 1dpa と定義されたものである。核分裂中性子照射した試料の dpa で示す損傷量が高いにも関わら

ず、形成した欠陥（SFT）は核融合中性子照射した試料の方が大きくまた多い。 
これは PKA エネルギースペクトルを考慮すると説明できる。即ち、SFT を形成する PKA にはしき

いエネルギーETHがあり、更にαの割合で SFT を形成すると考えると、SFT の数 NSFT は以下の式で表

される。

        

ここで dσ/dE は図 5 に示す PKA エネルギースペクトルである。核融合中性子と核分裂中性子の 2 つの

場合の式を連立に解いてαと ETH を決めると、図 4 の場合α = 0.05、ETH = 80 keV となる。これは照射

損傷構造が dpa では比較できないことを示している。原子炉による核分裂中性子照射結果から核融合中

性子照射の結果を予測する、核分裂・核融合中性子照射相関の一例である。現在核融合炉が存在しない

状態で、核融合炉材料の開発を行わなければならない。このような場合、高速増殖炉による重照射のデ

ータを有効に使うために必要なものである。

次に核融合中性子と核分裂中性子の照射中に形成する自由点欠陥量の比較について述べる。自由点欠

陥とは材料中を拡散し、材料表面、界面、転位あるいは

照射欠陥等と消滅する点欠陥である。照射によって形成

したボイド等の点欠陥集合体の成長を決定するものであ

る。転位には熱平衡状態で、図 6 に示すようにジョグが

存在する。らせん転位のジョグは刃状転位となる。その

ため点欠陥を吸収して上昇運動ができる。刃状転位は点

欠陥を吸収するが、原子空孔より格子間原子の方が吸収

し易い。これは刃状転位のひずみ場は圧縮場と引張場で

大きさは同じであるが、格子間原子の周りのひずみが原

子空孔のそれより遥かに大きいためである（バイアス効

果）。バイアスの差により刃状転位は上昇運動を行い、結

果としてヘリカル転位に変化する。その成長により、カ

∫
∞

=
TH

)(
SFT E

dE
dE

EdN σαϕ

図 4 563K で核融合中性子を 0.017dpa（右）、573K
で核分裂中性子を 0.044dpa（左）薄膜照射した Au。 

図 6 ジョグをもつらせん転位のヘ

リカル転位化の模式図。

図 5 核融合中性子と核分裂中性子の PKA
エネルギースペクトル。
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スケードから逃れて材料中を自由に拡散する自由点欠陥量を評価することができる。図 7 は核融合中性

子と核分裂中性子によるヘリカル転位の成長を示したものである。図 8 はヘリカルの直径の dpa 依存を

示す。核融合中性子でも核分裂中性子でも殆ど差がなく dpa で整理できる。 
以上のことは前項で述べた Au の場合と矛盾するようにみえるが、サブカスケード形成のしきいエネ

ルギーの値による違いとして理解できる。Fe や Ni の場合のサブカスケード形成しきいエネルギーは計

算により 10keV と求められている。2) 
表 1 は核融合中性子と核分裂中性子スペクトルを用いて、サブカスケード形成のしきいエネルギーと

dpa 当たりのサブカスケード数を計算したものである。サブカスケード形成のしきいエネルギーが

20keV 程度までは、核融合中性子でも核分裂中性子でもその比はほぼ一定である。従って図 8 の横軸

dpa はサブカスケードの数と見なすことができ、サブカスケードの形成がカスケード損傷の基本である

という考えはここでも当てはまる。なお、このようなヘリカル転位の成長が観察できるのは Ni の他に

は Al 合金ぐらいの限られた金属であり、その理由は明らかではない。 
図7から分かるように高照射量になるとヘリカル転位の近くに格子間原子型転位ループが形成される。 

図 7 563K での核融合中性子(a）、573K での核分裂中性子(b)照射した Ni 中のらせん転位のヘリカル

転位化。

図 8 ヘリカル転位の成長と照射損傷量。 

表 1 サブカスケード形成のしきいエネルギーと

dpa 当たりのサブカスケード数。 
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これは転位の引張応力場に流れ込む格子間原子の方が原子空孔より多いため、格子間原子型転位ループ

の成長が促進されるからである。

4. 核破砕材料への応用

 核破砕中性子の照射損傷構造を考えるうえで、カスケードの影響は重要である。現在、損傷構造の計

算機シミュレーションコードが数多く作られているが、PKA エネルギーが高くなると、そのシミュレ

ーションに掛かる時間は急激に増大する。しかし照射損傷の基本がサブカスケードであると見なすと、

1 つのサブカスケード内での現象のみをシミュレーションし、それをカスケード内で足し合わせ、その

後に各カスケード間の相互作用を評価すれば良いことになる。

このような考えに基づい

て、3GeV の陽子照射によ

る照射欠陥構造とその機械

的性質変化までのマルチス

ケールモデリングが行われ

た。図 9 に示すように、各

種の核反応から生成する

PKA は PHITS コード、4)

原子衝突は分子動力学法、

点欠陥の拡散と集合過程は

反応速度論、照射欠陥によ

る材料の強度変化は離散型

転位動力学法を用いて計算

がなされた。5) 

これはまだまだ改良する

多くの点はあるが、高エネ

ルギー粒子の照射による核

反応から照射後特性試験結

果までの一貫した計算がで

きることを示したものであ

る。 

5. おわりに

原子力材料の照射効果の研究は、いわゆるマルチスケールの事象を扱っている。時間スケールでは、

核反応の起きる 10-22秒から原子炉材料のように 40年以上の長期の使用による経年変化の解明が要求さ

れる。空間スケールでは原子核のサイズから原子炉や核融合炉の 10m オーダの構造物も扱わなければ

ならない。原子力材料の照射試験には原子炉や加速器などの大型装置が必要である。しかし、何十年に

も亘る長期の照射実験は困難である。また特殊な条件下での照射実験も容易ではない。更に照射された

材料自身が放射化し、その取扱いには制限がある。

このような現状において、計算機シミュレーションが大きな役割を果たすことが期待される。計算機

の中に仮想的な照射場と試験装置を作り、高エネルギー粒子の種類、照射時間、材料組成、形状、温度、

応力などの環境を入力することにより、強度特性変化等の物性変化が求まることが理想である。しかし、

図 9 高エネルギープロトンによる照射損傷のマルチスケールモデ

リング。 
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その前に理解されていない数多くの点欠陥反応の素過程があり、それらを解明することが必要である。

そのためには材料の使用期間に対応する照射量の重照射実験だけでなく、KUR、FFAG 加速器、電子ラ

イナックを用いた照射損傷初期過程の研究が今後ますます必要になるであろう。

原子炉実験所における材料照射研究が更に発展することを心から希望する。
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１．はじめに

金属材料は結晶粒組織や転位、析出物等の多様な微細組織を持ち、これらの微細組織が強度や靭性、

加工性等の特性に大きく影響する。したがって、高性能な金属材料を開発するためには、微細組織を精

密に評価し、制御する技術が重要な役割を果たす。最先端の金属材料には力学特性に加えてレアメタ

ル・レアアース使用量の削減や製造中および使用中の CO2 排出量削減等も同時に求められており、これ

を達成するためには、より高度な微細組織の評価・制御技術が必要となる。

小角散乱法は、散乱角の小さな領域（約 10°以下）に現れる散乱を解析し、数 nm〜数 µm 程度の構

造の情報を得る実験手法である。このサイズには金属中の様々な微細組織が含まれることから、小角散

乱法は微細組織の評価技術として有望視されている。同様の構造解析手法である電子顕微鏡等と比較す

ると、小角散乱法は広い領域を測定することができ、定量性が高いことが大きな特徴である。従来の解

析手法は電子顕微鏡が主流であり、微細組織の直接観察等の定性的評価には威力を発揮してきたが、定

量性には難があった。最先端の金属材料では作製条件と特性を正確に評価し、精密に制御することが

増々重要となり、小角散乱法による定量的評価の有効性は今後増大すると考えられる。

 金属材料の中でも鉄鋼分野では小角散乱法の利用が進んでおり、茨城大学の友田陽教授や物質・材料

研究機構の大沼正人研究員の研究グループ等によって、鉄鋼中の析出物・介在物等の評価に小角散乱法

が有効であることが示されてきた。1-4) 析出物・介在物は転位の運動を妨げて強度を増大させ、応力集

中源として破壊の起点となり、また快削性に寄与すること等が知られており、いずれも材料の特性に深

く関わる要素である。さらに、中性子小角散乱法（SANS）と X 線小角散乱法（SAXS）を併用すること

で、析出物・介在物の組成評価が可能となる。1,3,4)これは、各元素による X 線の散乱長が原子番号に比

例するのに対し、中性子の散乱長は比例しないことを利用し、SAXS と SANS の強度比を取ることで散

乱長の情報を抽出し、組成を解析する手法である。1,5)鉄鋼材料の高度化に伴って析出物は 2-3 nm 程度

にまで微細化されており、分析電子顕微鏡等の従来の測定手法では母相の鉄鋼が妨害となること等から

評価が困難であった。一方、小角散乱法は析出物と母相の散乱長密度差を定量的に解析できることから、

微細な析出物の組成の定量的解析が可能となる。この手法は合金コントラスト変調（ACV）法と呼ばれ、

現在本研究グループでは様々な金属材料へと ACV 法の適用範囲の拡大を進めている。 

以上のように、金属材料における SANS と SAXS の利用は非常に有効であり、実験・解析方法等のノ

ウハウは蓄積されてきたものの、まだ課題も残されている。その一つがマシンタイム不足であり、特に

SANS で顕著である。SANS と SAXS の両者とも、ポリマーやゲル等のソフトマター分野では広く普及

しており、多様な研究がなされている。このため、国内の SANS および SAXS 装置には、金属材料分野

の拡大を受け入れるだけのキャパシティはあまり残されていない。これまでに金属材料測定用の環境が

整備された共用の SANS 装置は、国内では JRR-3 に設置された SANS-J と J-PARC に設置された TAIKAN

金属材料研究に向けた KUR-SANSの整備 

（京大原子炉、茨大 1、物材機構 2）○大場 洋次郎、佐藤 信浩、杉山 正明、森 一広、

日野 正裕、岩瀬 謙二 1、大沼 正人 2 

(2)
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のみであり、2011 年 3 月以降 SANS-J は稼働していない状態にある。この状況を打開するため、幾つか

のプロジェクトが進められている。例えば、JRR-3 では新たな SANS ビームラインとして小型集光型

SANS 装置 mf-SANS が開発中である。また、中・小型中性子源の積極的活用も進められており、北海道

大学加速器施設 HUNS における SANS 測定ユニットの作製や、理化学研究所で開発中の加速器中性子源

における SANS 装置の検討がなされている。KUR に設置された SANS 装置 KUR-SANS も、中・小型中

性子源の活用例の一つに数えられる。JRR-3 や J-PARC 等の施設と比較して中性子強度は弱いものの、

有用な SANS 装置であり、これまではソフトマターを中心とした研究がなされてきた。本研究グループ

では、KUR-SANS にも金属材料の測定環境を整備し、一層効果的な利用を目指して研究を進めている。

本講演ではこの活動の状況を報告する。

２．KUR-SANS 

KUR-SANSの基本的な構成と性能は参考文献 6)に記されて

いる。現在は KUR の出力変更と冷中性子源の停止により、

加速器等の小型中性子源と同等の中性子強度となっている。

本研究グループでは昨年度から標準試料の測定や鉄鋼材料

測定の検証実験等を行い、現在の中性子強度で有意な測定が

可能であるとの知見を得た。図 1 は散乱強度の標準試料とし

て用いられるグラッシーカーボンの KUR-SANS での測定デ

ータと、アルゴンヌ国立研究所の Jan Ilavsky 博士より提供さ

れた基準データである。7)KUR-SANS の測定データは基準デ

ータと一致しており、散乱強度の定量的な解析に耐え得るデ

ータが KUR-SANS で取得できている。典型的な測定時間は

数時間〜1 晩程度であり、ノイズレベルを抑えて長時間測定

することで解析に充分な統計精度が得られる。

３．磁場

 鉄鋼材料のような磁性体を測定する場合、核散乱に加えて

磁気散乱も生じるため、両者を分離した解析が必要となる。

単純には、磁気散乱が磁化方向と垂直方向にしか生じないこ

とから、磁化が飽和する程の磁場を試料に印加することで、

磁化と平行方向の散乱から核散乱成分を観測し、垂直方向の

散乱から磁気散乱成分を抽出するという方法が用いられる。

鉄鋼材料の場合、磁化を飽和させるためには約 0.3 T 以上の

磁場が必要であり 8)、一般的には 1 T 程度の比較的大きな磁

場が印加される。磁場印加装置としては電磁石や超伝導電磁

石が主流である。これらの装置は磁場の大きさを変えられる

等の利点があるものの、クレーンを用いる程の重量物であり、

図 1 標準試料（グラッシーカーボン）の

SANS プロファイル. 白抜きの丸プロッ

トは KUR-SANS で得られたデータで、

実線はアルゴンヌ国立研究所の放射光

施設 Advanced Photon Source で測定され

た基準データ.7)  

図 2 ハルバッハ型磁気回路を用いた磁

場印加装置.矢印は磁場方向. 中央のギ

ャップ部分に、樹脂製の押え板と Ti 製ネ

ジで固定した試料を取り付ける. 
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大電流や冷却水、冷凍機等を要するため、インターロック等の高い安全性が求められる大掛かりな実験

となる。本研究グループでは、より簡便に磁性体の測定ができるように、永久磁石を用いた磁場印加装

置を KUR-SANS に採用した。ネオジム磁石と磁気回路設計技術を用いることで、大電流等を使わずに

永久磁石でも充分な磁場を作ることができる。本研究グループではこれまでに JRR-3 や J-PARC 等の

SANS 装置でも永久磁石を用いた実験を行っており、良好な結果を得ている。図 2 に KUR-SANS で用い

る磁場印加装置を示す。表面はアルミの保護板であり、内部はネオジム磁石を用いたハルバッハ型磁気

回路である。中心の磁場は 0.5 T であり、ビームに垂直な面内における磁場の不均一は、ギャップ中心

から±6 mm の範囲では無視できる程度となるように設計されている。 

４．試料環境

小型の SANS 装置では、装置の構成の自由度が高いこと

も特徴の一つである。また、中性子は高い透過能を持つた

め、適切な窓材を用いることで雰囲気制御チャンバー等を

容易に設置できることも利点となる。KUR-SANS でも、試

料周辺のレイアウト変更が容易であることを活かして、試

料環境を制御したその場測定が進められている。一例とし

て、圧力セルを用いた水素吸蔵合金における吸蔵状態のそ

の場測定が行われている。圧力セルはステンレス鋼製で窓

材は厚さ 5mm の石英ガラスであるが、実験に充分な中性子

の透過率が得られている（図 3）。この実験は原子炉実験所

の森一広准教授と茨城大学の岩瀬謙二助教を中心として遂行されており、性能の良く把握された所内の

装置で水素吸蔵させた試料を、直ちに SANS 測定に供することができる。このため、装置性能の違いや

経時変化を気にすること無く、吸蔵条件と構造の関係をより正確に検討することが可能である。また、

神戸製鋼所の中山武典首席研究員の研究グループとの共同研究により、鉄鋼さびの濡れ・乾燥実験も行

われている。これらの実験は、中性子の水素検出能力が高いという特徴とも適合し、小型 SANS 装置の

活用方法の好例であると言える。

５．光学系の高度化

以上のように、現在の KUR-SANSの装置構成とビーム強度でも多様な金属材料の測定が可能であり、

特に定常状態の測定であれば適用範囲は広い。しかしながら、まだ幾つかの課題は残されており、これ

に対処するための装置の高度化を進めている。その一つが多重回折である。金属材料の多くは結晶であ

ることから、Bragg カットオフ（結晶格子中最大の面間隔 dmaxに対してλ=2dmaxとなる波長。bcc Fe の場

合 0.4 nm）よりも短い波長では回折が生じる。多重回折を起こしたビームは小角散乱領域に現れ、結晶

粒径が大きくなると無視できない強さとなって SANS 測定を妨げる。そこで、より波長の長い中性子を

利用できるようにするため、日野正裕准教授によってモノクロメーターの改良が進められている。

KUR-SANS のモノクロメーターは 2 つの多層膜ミラーによる 2 回反射方式であり、この多層膜ミラーの

膜厚を変更することで、光学系の配置を変えること無く長い波長を使うことができる。現在、鉄鋼材料

図 3 水素吸蔵合金用圧力セル.

31 



の測定に焦点を合わせ、bcc Fe および fcc Fe の Bragg カットオフよりも長い 0.47 nm の中性子を取り出

すための多層膜ミラーを作製中である。

KUR-SANS で利用できる中性子スペクトルは約 0.2 nm 付近にピークを持ち、これよりも長い波長で

は強度が減少する。9)そこで、北海道大学の古坂道弘教授と共同して、集光光学系を導入し、ビームサ

イズを拡大することでビーム強度の増強することを計画中である。コンバージングコリメータを用いる

ことで、既存の光学系のレイアウトを大きく変えずに集光光学系を導入する。

６．まとめ

以上のように、増大しつつある金属材料の SANS 測定のニーズに応えるため、本研究グループは

KUR-SANS において金属材料の測定環境の整備等を進めている。既に粉末試料等で良好な結果を得るこ

とができ、KUR-SANS の有効性が示された。今後は、長波長中性子の利用や集光光学系の導入による強

度増大を遂行し、より広範な研究に対応出来るように整備を進める予定である。
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1. はじめに

20 世紀初頭、プラスチックを放射線の検出に使えないかと検討されていた。しかしながら、プラスチ

ックは放射線との相互作用により放たれる光の波長が紫外光域に偏っており、受光波長域がほぼ可視光

に限られていた当時の光センサーでは信号を検出できなかった。それらの問題を解決するため、1940 年

代になり、プラスチックに特殊な添加剤（波長変換剤）を混入させることで、プラスチックからの紫外

光を可視光（青色）へと変換し、当時の光センサーで放射線を検出する手法が見出された。その報告を

きっかけに、産業界を中心に波長変換剤に関する研究開発が進められ、現在では様々な波長変換材を混

入させたプラスチックシンチレータ（以下、従来品と呼ぶ）が開発されている。しかし、波長変換剤の

添加は、光の変換効率を低くし検出感度を下げるという弱点を生み出した。 

 本研究は、従来品らの弱点を克服し、従来品と代替しうる新素材の開発に取り組んだものである。『プ

ラスチックは、そのままでは放射線のスペクトロスコピーに使えない』という常識に反し、様々なプラ

スチックの性能を評価したところ、国際的にも大量に使われ低価格なポリエチレンテレフタレート

（PET）は、放射線との相互作用により現在の光センサーで十分にとらえられる強度の光を発するなど、

放射線検出素子として優れた性能を有していることを突き止めた。しかし、PET は放射線との相互作用

により放つ光の量が従来品と比して少なかったため、従来品の代用にはなり得ず、さらに研究を継続し、

従来品と代替しうる性能を有する有機シンチレーション物質の開発に至った。 

2. 従来品の原材料 1)

 第一ステップとして、単なるプラスチックでの放射線計測を実証するため、従来品の原材料の一つと

してよく使用されているポリビニルトルエン（PVT）に着目した。ここでは、応用光研工業株式会社の

協力の基、高純度の PVT を製作した。その際、PVT の蛍光波長が紫外領域（330 nm）にある事は周知の

事実であったが、1940年代からの光センサーの進歩も併せて検証したいため、敢えて、紫外光領域に感

度のある特別な光センサーではなく、市販されている通常スペックの光電子増倍管を採用し、PVT の性

能を評価した。各種放射線（アルファ線、ベータ線、ガンマ線、内部転換電子など）を PVTへ入射した

ところ、スペクトロスコピーに成功し、単なるプラスチックで放射線を検出できると実証した。 

3. 身の回りにある素材 2)

 従来品の製造は、海外企業のノウハウによるところが非常に大きく、添加される波長変換剤の量や種

類など、詳細な情報は全て企業秘密となっている。更に、製造できる企業も数少ないことから市場はほ

ぼ海外企業に独占されている。 

有機シンチレーション物質の開発と国際動向 

（京大原子炉）○中村秀仁 

(1)
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 そこで、第二ステップとして、手軽に入手できる身の回りにある様々なプラスチックで従来品の技術

的なブレイクスルーを試みた。ここでは、下敷きや定規やクリアファイルなど数多くのプラスチックに

ついて、シンチレータとしての性能を評価した。その中で、ペットボトルを蛍光分析器にて解析したと

ころ、その最大蛍光波長（380 nm）が、通常スペックの光電子増倍管の受光波長（量子効率）のピーク

と重なるという、驚くべき結果が出た。つまり、ペットボトルは光電子増倍管の量子効率が最も高い波

長域の光を放つため、放射線を検出できる性能があると示されたのである。そこで、ペットボトルを溶

かして固めた 5mm厚の PET樹脂に各種放射線を当てたところ、スペクトロスコピーに成功し、身の回り

にある素材でも十分に放射線を検出できると実証した。 

 さらに、日立アロカメディカル株式会社と共同で、国内で市販されているペットボトルの放射線検出

に対する性能を評価した。ここではペットボトルに入った飲料水を 36 種類購入し、その側面の一部を

切り取り、放射線を当てることで性能を比較した。その結果、製造元の違いだけでなく、同じ製造元の

PET 樹脂でも、種類により大きな性能差があることが分かった。 

 これらの結果が、英国より論文として出版されたのち直ちに、海外で追試が行われ、同様の結果が次々

と報告されたが、PET に従来品の代替を望んだ場合、従来品と比べて放射線との相互作用により放たれ

る光の量が少なく、かつ蛍光波長が紫外光であるため、総合的に放射線検出感度が劣る、という弱点も

また明らかとなった。 

4. 有機シンチレーション物質の開発 3)

 上記の弱点を克服し、また従来品を凌駕する新素材を開発するため、第三ステップとして、京都大学

と独立行政法人放射線医学総合研究所を拠点とする研究グループを立ち上げると共に帝人化成株式会

社と協力し、2011年 1月に文字通り『産・学・官連携』を成立させた。 

 そこで、炭素と水素から成る従来品と異なり、PET には酸素も含まれる点に着眼し、プラスチックの

分子構造を決定するモノマーを選択しながら重合触媒や分子量を種々変更することで多種のプラスチ

ックを合成した。その結果、最終的に高純度のポリエチレンナフタレート（PEN）が極めて高い性能を

示した。従来品は、放射線との相互作用により放たれる紫外光を数種類の波長変換剤で青色の光へ変換

する多段階方式を採用している。しかし、PEN は波長変換剤を使わずとも放射線との相互作用でダイレ

クトに青色（425nm）の光を放つ。また、PENは従来品と同じ炭素と水素より重い酸素を主要な構成要素

の一つとするため、その密度は従来品と比べ高く、それに伴い放射線を検出する感度も向上し、従来品

に代替しうる高い可能性を秘めた有機シンチレーション物質となった。 

5. おわりに

 本研究成果の発表以降、従来品の市場価格が下落するとともに、長年独占が続いてきた従来品の市場

への介入の糸口が切り拓かれた。現在、国内外で複数の企業が、新たな有機シンチレーション物質の開

発を進めている。現在販売されている従来品と代替しうるこれらの検出素子は、今後多くの放射線計測

技術へ応用できると期待されている。 
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1. はじめに

低速中性子は、物質の原子レベルにおける静的・動的構造を研究する有効なプローブとして、X

線と並んで認められている。これは、近年大型のパルス中性子源がアメリカ(SNS)と日本の茨城県

東海村(JSNS/J-PARC)で稼働を開始したこと、2019 年のビーム取り出しを目指してヨーロッパ連合

体がスウェーデンの Lund に建設計画を加速していることから、近年ますます重要になってきてい

るのは明らかです。今まで中性子のサイエンスの中心は原子炉を用いた定常中性子源であったが、

今後は J-PARC に代表される大強度パルス中性子源の出現により、中性子科学は新しいステージに

入り、様々な成果が期待されている。 

京大炉では、中性子応用光学の一つとしてスピン干渉原理・制御技術の高度化を進めて、2004 年か

ら 2010 年までは JST 先端計測分析技術・機器開発事業の支援を受け、世界最高クラスのパルス中性子

源を擁する J-PARC への移設を目指して、日本原子力研究開発機構 (JAEA) の研究炉 JRR-3 の

C3-1-2-2(MINE1)ポートで中性子共鳴スピンエコー装置群 VIN ROSE (VIllage of Neutron ResOnance Spin 

Echo Spectrometers)を開発してきた（京大炉の中性子応用光学グループは JRR-3 にこの MINE1 と反射率

計、干渉計を設置した MINE2 の 2 本のビームラインを維持管理している）。 

図１ VIN ROSE のエチケット風イラストとカバーする時空間領域 

J-PARC BL06用中性子スピンエコー分光器群(VIN ROSE)建設の現状 

(京大原子炉、京大工 1、高エネ機構 2) ◯日野正裕、小田達郎 1、北口雅暁、 

川端祐司、山田悟史 2、瀬戸秀紀 2 

(P1)
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H23 年度、KEK の S 型課題(2009S07)「中性子スピンエコー分光器群(VIN ROSE)のための高輝度ビー

ムラインの建設」代表：日野正裕）を通じて、国内 2 台目の本格的な NSE 分光器として、J-PARC/MLF

の BL06 ポートに VIN-ROSE の建設をスタートした(図 1)。

2. BL06 VIN ROSE 用ビームライン建設の現状

VIN ROSE では NRSE(Neutron Resonance Spin Echo)型と MIEZE(Modulated IntEnsity by Zero Effort)型の

2 つの NSE 分光器を併設するが、本格的な MIEZE 分光器の建設は国際的にも初めてのものとなる。

MIEZE 分光法は 1992 年に R.Gähler[1,2]によって提案されたが、パルス中性子源における

TOF-MIEZE 分光法はスピン干渉法に基づいて我々京大炉のグループが独自に定式化した新しい手

法である。ここでの最大の発見は TOF-MIEZE 法では、NSE、NRSE や定常炉の MIEZE のようにエコ

ー条件を満たす必要がないことである、（ただし時間振動の周期（角振動数）は距離の関数で変化し、

最大の性能を出すのはやはりエコー条件が満たされた時である）。MIEZE 分光器は、スピンフリップ散

乱や水素などの非干渉性散乱もコントラスト良く測定できる。試料より下流にはそのため広い範囲をカ

バーするように検出部を配置することも出来、アナライザーの後に試料を配置するため（つまり試料に

は一つのスピン状態の中性子しかないため）、通常の NSE 分光器では大変困難な（ほとんど無理な）試

料に強磁場をかけた測定も可能等、様々な試料環境が可能である。

図 2  J-PARC BL06 中性子スピンエコー分光器群(VIN ROSE)の概観図とビームライン諸元 
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このような特徴を活かして、MIEZE では 低分子及び磁性のダイナミックス、NRSE では (生体)高分子

の高分解能ダイナミックスをターゲットとする。なんといっても MIEZE は磁場を含む試料環境の自由

度が魅力であり、今まで不可能であった実験を行い、新奇分光法を確立していく。ただし、高エネルギ

ー分解能をさほど重視しない。高分解能は、NRSE が主役となる。エネルギー分解能はフーリエ時間と

いう物理量で定義でき(時間が大きい方が高分解能)、波長の 3 乗に比例して高分解能になるため、長波

長中性子の利用が重要である。そのため、VIN ROSE のためのビームラインは結合型冷減速材を見込ん

でいる必要がある。また中性子源より 2.3m から 7.2m の位置までのシャッター及び生体遮蔽内の部分は

ソースを大きく見込める 10×10cm のサイズで m=2 スーパーミラーで長波長中性子は大きな発散角を持

てるようにビームを輸送する。そして、7.3m の位置で 2 本の曲導管に分岐し、それぞれ MIEZE、NRSE

に適した中性子ビームとなるようにスーパーミラー導管を用いて、実験スペースを確保しながら輸送す

る。図 2 にビームラインの概観図とビームラインの諸元、また H23 年度に製作した上流部遮蔽体(12-16m)

を設置した時に写真を示す。なお上部遮蔽体を設置するために生じた BL05-BL06 間の BL05 の隙間も埋

めている。

3. KUR-IBS における BL06 用スーパーミラーの量産

京大炉ではイオンビームスパッタ装置(KUR-IBS)を用いて世界最高クラスのスーパーミラーの製作を

可能にし、様々に物理実験や分光器にキーデバイスとして利用されてきたが[3]、導管のような大規模な

ものの製作は行わなかった。一般に導管の長さは 10m を超え、その製作には多大な労力と予算がかかる。

京大炉には、KUR-IBS 導入以前に日本初のNi 導管であるE-3、世界初のスーパーミラー導管である B-4、

冷中性子源を見込む Ni 導管の CN-2, スーパーミラー導管の CN-3 と古い中型炉としては希有なことに 4

本も導管も整備されており、これ以上の必要性（と予算とマンパワー）が無かった。

図 3 大面積化に成功した KUR-IBS における導管用等スーパーミラー製作の様子 
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KUR-IBS の最大製膜面積がΦ200mm 以下であることの制約も大きかった。しかし、京大炉の将来計画

である複合原子力科学研究の推進の実現を考えると、高性能の導管を in house で素早く安価に製作出来

ることは大変重要となる。このような時、J-PARC という世界最高クラスのパルス中性子源に、我々の

開発した VIN ROSE を設置するという機会を得たので、KUR-IBS を用いた大面積ミラー製造の可能性を

検討した。製膜エリアは真空ベッセルの大きさから物理的にΦ500mm までが限界であり、これ以上は真

空チェンバーを含む大幅な改造を伴うため、装置の作り直しとなる。またイオンガンの大きさも変更な

い。基板ホルダーやスパッタ条件の最適化を行っていくことにより(図 3)、Φ400mm 程度の製膜が可能

とした。この製膜サイズは大面積用に開発された JAEA のイオンビームスパッタ装置とほぼ同程度の大

きさである。そして m=4 以下の NiC/Ti スーパーミラーに関しては、Φ200mm の時と比較してもほとん

ど遜色ないレベルまで、量産可能となっている。図 3 中の反射率は m=2.5 と m=3 のスーパーミラーの

実験値(実点)がほぼ理想的な反射率（実線）を実現していることを示している。2012 年 11 月下旬の段階

で生体遮蔽を除く 7.3-22.7m の導管部分(m=2.5 のほどんどすべてが完成しており、今後 KUR-CN3 や

J-PARC BL16(SOFIA)で反射率評価を引き続き行い、量産手法を確立させると共に、可能なかぎり全数チ

ェックをしてより性能の高いミラーを選び設置していく。また生体遮蔽内の m=2 のミラーについても今

年度中に完成させる予定であり、これで約 29m におよぶ BL06 導管で利用するすべてのスーパーミラー

は KUR-IBS で製作完成することになる。 

4. NRSE の高分解能＆高輝度化

世界に高分解能な高性能スピンエコー装置は原子炉にも数台ある。J-PARC の NRSE はそれらとくら

べて同レベルの高分解能を目指すものであり、TOF を用いることによる試料との同期、異なるフーリエ

時間 (エネルギー分解能)による同時測定のポテンシャルは大きいが、原子炉においても長波長中性子の

利用と大きな試料を用意できれば、その優位性は小さくなる。そのため、さらに J-PARC のメリット、

つまり高輝度、低バックグラウンドを活かし、微少試料に対応させる。そして、集光で高輝度と高分解

能を同時に達成する。これには 2 次元集光ミラー（回転楕円体ミラー）が必須だが、その実現は容易で

はない。そこで多角近似の回転楕円体ミラーでどこまで性能が評価できるかシミュレーションを行った。

図 3 に計算の体系図と結果のエッセンスを示す[4]。 

これより多角近似の楕円ミラーにおいてもスピンエコーの位相補正が機能することが示された。すで

に実現可能な数字として、ピンホールサイズ 5mm、ミラーの分割幅 u=10mm, ミラー間のずれ dv=10μ

m において、2nm の中性子を使うと 60ns のフーリエ時間がコントラスト 0.8 以上で出来ることを示して

いる (この時の共鳴スピンフリッパーの実効振動数が 0.8MHz とそれほど高くない値で）。これは大きな

発散角のビームからビンホールスリットで良い経路だけが選択されるためであり、スピンエコーのコン

トラストを崩す経路分散の効果は多角近似や重力の影響では大きな問題ではないことが示された。また、

もしコントラストが 0.75 以上で良いならば、100ns が可能となる。これらの結果は楕円ミラーのミスア

ライメント等の影響についても、位相補正としは影響が小さいことを意味している。しかし、中性子強

度に関してはピンホールサイズが 5mm といえども、上記図のように影響（ロス）が大きい。このロス

はバックグランドの元にもなるので、多角近似でない理想的な回転楕円ミラーの製作も進めている。
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5. まとめと今後の展開

BL06 のビームライン建設も大詰めになってきた。H24 年度中に中性子源から 35m の位置までの装置全

体を含む遮蔽体を完成し、今までに製作してきた導管等と共に J-PARC が長期シャットダウンである、

H25 年の夏に設置作業を行う。そして H25 年度中に中性子を取り出し、ビームラインの評価をし、MIEZE

分光器のコミッショニングを開始する。H26 年度には MIEZE 分光器を用いた共同利用研究を行いつつ、

2 次元集光ミラー備えた NRSE の調整を開始する。H27 年度には、当初の目標値であるフーリエ時間τ

>50ns@20A を達成し、2 台の装置のどちらとも本格的に共同利用を開始することを目指す。VIN ROSE

は、最新の中性子光学技術が活かされているが、手作り感満載の大変熊取らしい装置であり、J-PARC

という世界最高クラスの日本の中性子源で、そのヨーロッパ的な名前にも関わらず､最も日本らしい中

性子分光器として、世界に知られるようになる事を目指している。実際、他と違うことをしている我々

は（どうなるのか）関係者から注目されており、彼らの予想を良い意味で裏切りたい。また J-PARC で

ビームラインから分光器まで一貫して開発を行うことで、かなり泥臭く大変ながらも、それ故に様々な

知見を得て、京大炉の将来計画である次期中性子科学施設の実現へ繋げていきたいと考えている。

図 4 多角近似 2次元集光ミラーによる計算の体系図とミラー分割サイズを用いた場合の中性子強度

（ここでは縦の u 方向のみ）と達成可能なフーリエ時間のシミュレーション 

（焦点でのビームサイズがφ5mm の場合 NRSE のコントラストが 0.8 以上として計算） 
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1. はじめに

中性子線は原子力の利用において重要な放射線の 1 つである。ICRP 勧告では図 1 のように、中性

子の放射線荷重係数はエネルギーによって異なり、エネルギーが 0.1～2.0 MeV の範囲で高くなる。しか

し、中性子線被ばくの線量率効果や線質効果については不明な点が多く、リスクの判断が困難であるの

が現状である。そのため、中性子線の中でも特に生物学的効果の大きい中速中性子（エネルギーが 0.1

～2.0 MeV の中性子）による実験を行うための照射場が必要とされている。放射線医学総合研究所では

HIMAC や NASBEE1)を用いた中速中性子照射が行なわれているが、京都大学原子炉実験所には研究炉の

重水設備を用いた熱中性子照射設備はあるものの生物照射用中速中性子の照射設備が無いので、本研究

では京都大学原子炉実験所の電子線加速器（LINAC）を用いて、生物影響研究用の中性子照射場の開発

が可能であるか追究する。

図 1 中性子の放射線荷重係数 

電子線加速器（LINAC）を用いた生物影響研究用の中性子照射場の開発 

（京大院農、京大原子炉 1）○徳永直也、高橋千太郎 1、八島浩 1、堀順一 1 

(P2)
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2. 実験概要

本研究における実験装置概要を図 2 に示す。LINAC から照射された電子の進行方向にアルミニウム製

の筒を置き、その内部にはビームがターゲットの中心に当たるようにターゲットを設置した。また、ビ

ームの進行方向に対して 0°、±45°、±90°、±135°の位置に来るよう筒表面上にアルミニウム箔で

包んだ金属箔を固定した(図 3,4,5)。 

図 2 実験装置の概要 

図 3 金属箔 図 4 包んだ箔 図 5 筒に張り付けた箔 

(上から Ni, Al, Au) 

今回、ターゲットの物質として Ta を用いた。
181 Ta(γ,n) 180 Ta の核反応を利用し、中速中性子だけを照

射できれば照射場として理想的であるが、実際には中性子線だけではなくγ線が大量に放出される。こ

れらの放射線と筒に固定した金属箔との核反応からγ線と中性子線の比率を測定し、中性子照射場開発

の可能性を追求する。筒に固定した金属箔は Au、Ni、Al の 3 種類で、次の 4 つの核反応に注目する。 
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中性子のエネルギーに応じて(1.1)と(1.3)、(1.4)の反応が起こることを利用している。放射性同位体であ

るこれらの生成核の放射能を測定することで、Ta ターゲットから放出される中性子とγ線の比率を、角

度分布と共に求めることができる。また、中性子のエネルギーはモンテカルロコード MCNP を用いてシ

ミュレーションする。要約すると、以下の手順で実験を行う。

(i)金属箔の放射化 

(ii)Ge 検出器を用いて式(1.1)～(1.4)の生成核 198Au、196Au、58Co、24Na の放射能の測定 

(iii)Ta ターゲット由来の中性子のエネルギー及び角度分布計算 

なお、(a)の放射化は 4 月と 10 月の 2 回行なったが、1 回目の照射では 0°、±90°、±135°の位置に 3

種類の箔を設置した。2 回目の照射では 0°、±45°、±135°の位置に 3 種類の箔を設置し、±90°の

位置にニッケル箔を同様に設置した。MCNP で得られたエネルギーとフラックス、JENDL-4.0 のデータ

を合わせて放射能を計算し、実測値と比較する。

3. 実験結果

(i) 放射能の測定結果について 

1 回目と 2 回目の結果を合わせて図 6～9 に示す。なお、単位は Bq ではなく照射電子 1 個、箔の原子 1

個あたりの核反応[reaction/(electron*atom)]で表し、1st と 2nd はそれぞれ 1 回目、2 回目の結果を、 

図 6 Au-198 放射能測定結果 図 7 Au-196 放射能測定結果 
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図 8 Co-58 放射能測定結果 図 9 Na-24 放射能測定結果 

4. 考察
198Au と 196Au の放射能測定結果は想定していた結果に近いものが得られた。図 6 のように、198Au の

放射能はどの位置でも 1×10-26 から 2×10-26 の間にあり、方向依存性が弱いことが分かる。その一方で
196Au の放射能が電子線入射方向で大きくなっていることから、前方に対する方向依存性が強いことが

分かる。また、どちらの結果も再現性があると言える。次に、図 8 のように 58Co の放射能は 0°位置だ

け他と比べて高くなっているが、これは 60Ni(γ,np)58Co といった光子入射の核反応により 58Co が生成し

たため、他の位置よりも放射能が大きくなったと考えられる。24Na については、±135°の位置では再

現性があるが、他の位置でも特に 0°の位置では大きな差が見られた。図 9 から分かるように 2 回目の

実験では方向依存性が小さいが、1 回目の実験では大きくなっている。これらの原因については不明で

ある。

発表ではモンテカルロコード MCNP で計算されたエネルギースペクトルと核データライブラリから

得られた放射能の計算値と実測値と比較するとともに中性子照射場の可能性について検討する。
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１．はじめに

KUR は 4 本の粗調整棒と 1 本の微調整棒で制御される。この内、粗調整棒は 2～4(%dk/k)の反応度価

値を持ち、微調整棒の反応度価値は 0.1～0.5(%dk/k)である。各制御棒の間隔は燃料要素 1 体分(約 8cm)

しかなく、ある制御棒の反応度価値は隣接する制御棒によって中性子束空間分布が歪められる効果によ

り、隣接制御棒が引き抜かれた状態に比べ、即ち制御棒が独立して作用している場合と比べ、増加また

は減少する。このような効果を制御棒干渉効果と呼ぶ。特に微調整棒は炉心の端に設置されているため、

近くの粗調整棒(A rod)により、大きな干渉効果を受けていると考えられる。即ち、制御棒干渉効果を把

握することは、KUR の炉心特性を知る上で重要な要素となる。そこで、微調整棒に対する粗調整棒の干

渉効果を測定した。更に本報告では、得られた測定値を理論曲線でフィッティングすることで重要な炉

物理パラメータである外挿距離を求める。

２．制御棒干渉効果の測定

２．１ 測定日における KUR の状態 

制御棒干渉効果の測定は、H24 年 5 月 30 日に行われた。図 2.1.1 に当日の炉心配置図を示す。この炉

心は LEU19F-Pl2.H24 炉心と呼ばれ、標準燃料要素が 19 体、特殊燃料要素 5 体(A-rod～R-rod)、水プラ

グ 1 体(Pl)、中性子源入り水プラグ 1 体(NS)、反射体要素 23 体(G)で構成されている。図 2.1.2 に数値計

算によって得られた実験日当日の各燃料要素の燃焼度を示す。数値計算は核データに JENDL-3.3[1]、計

算コードに SRAC-COREBN[2],[3]を用いた。炉心の平均燃焼度は 5.1%であり、微調整棒(R-rod)が挿入され

る特殊燃料要素の燃焼度は TC 側で 6.3(%)、D2O 側で 6.5(%)、粗調整用制御棒である A-rod が挿入され

る特殊燃料要素の燃焼度は TC 側で 6.2(%)、D2O 側で 6.3(%)である。表 2.1.1 に測定日の臨界制御棒位

置を示す。臨界制御棒位置より測定日の過剰反応度は 3.80(%dk/k)であった。また、表 2.1.2 に自主検査

で測定された各制御棒の反応度価値を示す。

KURの微調整棒に対する粗調整棒の制御棒干渉効果の測定 

（京大原子炉）○佐野忠史、藤原泰幸、張倹、高橋佳之、中森輝、山本俊弘、中島健 

Pl

Pl

Pl

Pl NS

PlPlPlPl

Pl

Pl

Pl

Pl

LI-Pl

SSS

Hyd

R-rod

A-rod

C-rod

B-rod

D-rod

Pn-1

Pn-3

Pn-2

1 2 3 4 5 6 7 8 9

へ

ほ

に

は

ろ

い

G G G G

G

G G

G

G

G G

GG

G G

G

GG

G

G

G G

G

図 2.1.1 LEU19F-Pl2.H24 炉心配置図 

1 2 3 4 5 6 7 8 9
い G R-rod 6.4 4.3 4.6 6.2 SSS G G
ろ G G 4.4 A-rod 2.6 B-rod 5.1 G NS
は G Pl 4.5 2.5 HYD 4.2 4.6 G G
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図 2.1.2 測定日当日の燃焼度分布 

(P3)
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表 2.1.1 測定日の臨界制御棒位置 
炉心温度(℃) A-rod B-rod C-rod D-rod R-rod 

30.24 38.73 cm 38.74 cm 38.73 cm 38.74 cm 25.00 cm 

表 2.1.2 各制御棒の反応度価値 
A-rod B-rod C-rod D-rod R-rod 
2.73* 2.26 2.78 2.62 0.29 

*(%dk/k) 

２．２ 測定

測定は、A-rod を上限位置(case1)または下限位置(case2)とし、R-rod を下限位置より上限位置まで段階

を設けて引き抜き、それぞれペリオド法を用いて反応度を測定した。この時、case1 での測定において

は、B-rod と C-rod はそれぞれ 34.99(cm)、35.00(cm)で固定し、D-rod を用いて臨界調整を行った。一方、

case2 の測定では B-rod を 50.97(cm)、C-rod を 50.98(cm)とした。 

表 2.2.1 に case1 での測定結果、表 2.2.2 に case2 での測定結果を示す。これらの表より、明らかに case2

の状態では、R-rod の制御棒価値が減少していることが分かる。図 2.2.1 及び図 2.2.2 に測定された R-rod

の積分反応度曲線及び微分反応度曲線を示す。その結果、A rod が上限位置での R rod の制御棒価値は

0.34±0.01(%dk/k)であり、A rod が下限位置での R rod の制御棒価値は 0.22±0.01(%dk/k)であった。すな

わち、A rod 挿入により R-rod の制御棒価値は約 64%に減少することが分かった。 

表 2.2.1 A-rod 上限位置における R-rod 制御棒価値の測定結果 
Step R rod position 

(cm) 
Draw distance 

(cm) 
Average Doubling 

Time (sec) 
Average Period 

(sec) 
Reactivity (%dk/k) 

1 0.0 15.87 98.01 141.39 5.61×10-2±0.05×10-2 
2 15.87 7.92 100.29 144.68 5.51×10-2±0.04×10-2 
3 23.79 8.42 73.50 106.03 7.08×10-2±0.06×10-2 
4 32.21 8.69 76.57 110.47 6.85×10-2±0.19×10-2 
5 40.90 25.68 57.55 83.03 8.55×10-2±0.17×10-2 
6 40.90 9.13 107.17 154.61 5.21×10-2±0.03×10-2 
7 40.90 17.54 65.58 94.60 7.74×10-2±0.07×10-2 
8 0.0 8.59 319.19 460.49 1.97×10-2±0.03×10-2 

表 2.2.2 A-rod 下限位置における R-rod 制御棒価値の測定結果 
Step R rod position 

(cm) 
Draw distance 

(cm) 
Average Doubling 

Time (sec) 
Average Period 

(sec) 
Reactivity (%dk/k) 

1 0.0 15.74 180.76 260.78 3.32×10-2±0.03×10-2 
2 15.74 8.24 157.68 227.48 3.74×10-2±0.02×10-2 
3 23.98 8.20 123.80 178.61 4.61×10-2±0.02×10-2 
4 32.18 9.90 103.73 149.65 5.34×10-2±0.09×10-2 
5 42.08 24.50 102.17 147.40 5.42×10-2±0.02×10-2 
6 42.08 7.88 202.40 292.00 3.00×10-2±0.05×10-2 
7 42.08 16.60 115.58 166.75 4.89×10-2±0.03×10-2 
8 0.0. 10.03 398.52 574.94 1.60×10-2±0.02×10-2 
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図 2.2.1 R-rod の積分反応度曲線      図 2.2.2 R-rod の微分反応度曲線 

２．３ 数値解析

数値計算を用いて本実験を解析した。核計算に連続エネルギーモンテカルロ計算コード MVP2.0[4]、

核データに JENDL-4.0[5]を用いた。可能な限り LEU19F-Pl2.H24 炉心を模擬するために、各燃料要素の縦

方向の燃焼度分布を考慮し、炉心管理と同様に、ノード毎に合計 193 核種の TRU、MA、FP を考慮した。

但し、統計誤差の観点及びモンテカルロ計算の特徴として微小な反応度変化を取り扱うことは難しいた

め、R-rod が下限位置及び上限位置での実効増倍率の差を R-rod の制御棒価値とした。この時、A-rod 以

外の制御棒位置は、 case1 では B-rod:34.99(cm)、C-rod:35.00(cm)、D-rod:33.17(cm)、 case2 では

B-rod:50.97(cm)、C-rod:50.98(cm)、D-rod:49.27(cm)とした。 

表 2.3.1 に結果を示す。case1、case2 共に C/E は 10%以内で一致している。この事より、本計算モデル

の制御棒干渉効果解析適用の妥当性が示された。

制御棒干渉効果はある制御棒によって中性子束空間分布が歪められることで着目する制御棒の制御

棒価値が変化する効果である。ここで、炉心内の反応度について考える。炉心内における反応度は式(1)

の様に断面積の変化量を中性子束と随伴中性子束によって重み付けすることで得られる[6]。ここで、ψ

は随伴中性子束、φは中性子束、νは核分裂当たりの平均中性子放出数、Σf はマクロ核分裂断面積、Σα

はマクロ吸収断面積、V は炉心体積である。またdは断面積の微小変化を表す。 

( )
∫

∫
Σ

Σ−Σ
=

V f

V af

dV

dV
r

fψν

fdνdψ
r )( (1) 

今、炉心内の制御棒による反応度に注目しているので、νdΣf=0 である。更に、随伴演算子が自己随伴

であるとすると、随伴中性子束ψは中性子束φに比例する。

∫
∫

Σ

Σ
−=

V f

V a

dV

dV
r

2

2

)(
fν

fd
r (2) 

53



即ち、式(2)のように炉心内に設置された中性子吸収体の反応度効果はその位置での中性子束の 2 乗に

比例することが分かる。図 2.3.1 に R-rod が挿入される部分の中性子束空間分布を示す。case1 と case2

の中性子束空間分布を積分した値の 2 乗の比は約 0.66 であり、測定された制御棒価値の比と一致する。 

表 2.3.1 数値計算結果と実験値の比較 
A-rod 位置 Calculation Experiment C/E 

case1 0.318±0.005* 0.34±0.01* 0.94 
case2 0.223±0.004 0.22±0.01 1.01 

*(%dk/k) 
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図 2.3.1 case1 及び case2 における R-rod 挿入部分の熱中性子束空間分布 

３．外挿距離の検討

実験で得られた測定値を制御棒反応度曲線の理論曲線でフィッティングし、フィッティングパラメー

タより、KUR 炉心の外挿距離を求める。制御棒積分反応度曲線の理論曲線は外挿距離を考慮した 1 群拡

散方程式より摂動論を用いて導出することができる。

( )




 −

−
−

×=
1

22sin
2
1

1
23)(

m
mx

m
mxmxInt

π
π

ρ (3) 

ここで、m1 は実効的な炉心長（燃料ミート長＋上限反射体の外挿距離）、m2 は R-rod 下限位置から外

挿距離を含む実効的な炉心下端までの距離、m3 は制御棒価値である。制御棒価値は既に求まっている

ため m3 は固定であり、m1 及び m2 をパラメータとして、測定値を式(1)でフィッティングする。表 3.1

に得られたパラメータを示す。
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表 3.1 各フィッティングパラメータ 
A-rod 位置 m1 m2 

case1 79.12±0.48 -8.89±0.24 
case2 78.50±0.29 -7.83±0.15 

同様に制御棒微分反応度曲線は以下の式となる。但し、微分反応度曲線の各パラメータは式(3)で求め

たフィッティングパラメータを使用した。

( )




 −
−=

1
22cos1

1
3)(

m
mx

m
mxdiff

πρ (4) 

ここで、フィッティングパラメータについて考察する。case1 での積分反応度曲線のフィッティング

パラメータに着目すると、m1=79.12±0.48、m2=-8.89±0.24 である。燃料ミート部は 59.4cm なので、炉

心上下の外挿距離の和は 79.12cm-59.4cm=19.72cm となる。炉心上下の外挿距離が等しいとすると、外挿

距離は 19.72cm/2=9.86cm となる。R-rod の下限位置は燃料ミート部より 1.5cm 下に位置する。即ち

9.86cm-1.5cm=8.36cm となり m2 にほぼ等しくなることから、これらのフィッティングパラメータは妥当

であると判断できる。

次に R-rod が下限位置での反応度価値を考える。フィッティングパラメータの議論より R-rod の下限

位置は外挿距離内に位置することが明らかである。そこで式(3)より下限位置での反応度価値を求めると、

A-rod 位置が case1 の場合、3.06×10-3(%dk/k)、case2 の場合 1.43×10-3(%dk/k)となる。これらの値は今回

得られた制御棒価値に比べ約 1%未満である。従って、近似的に下限位置での制御棒価値を 0 とするこ

とは可能である。また、積分反応度曲線は燃料要素の縦方向の構造が同じであれば、式(3)より制御棒価

値により絶対値は変化するが、その形状は相似となる。従って、例えば制御棒価値が 3.0(%dk/k)近傍と

なる粗調整用制御棒であったとしても、下限位置での反応度は十分に小さいと推定でき、下限位置での

反応度価値を 0 と近似することは妥当である。 

図 3.1 積分反応度曲線をフィッティングした例 図 3.2 微分反応度曲線をフィッティングした例 
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５．まとめ

KUR の特性試験において粗調整用制御棒の微調整棒に対する制御棒干渉効果を測定した。その結果、

A-rod の全挿入時と全引抜き時における R-rod の制御棒価値は、それぞれ 0.22±0.01(%dk/k)と 0.34±

0.01(%dk/k)となることが分かった。すなわち、A rod により 0.12(%dk/k)の差が生じることが分かった。 

連続エネルギーモンテカルロ計算コードを用いた数値解析の結果は実験値を良く再現しており、本研

究で使用した計算モデルが制御棒干渉効果の解析に使用可能なことが明らかとなった。更に理論式によ

るフィッティングから、外挿距離を求めることに成功し、制御棒下限位置において反応度価値を 0 とす

る近似は妥当であることが示された。今後、これらの結果を KUR の炉心管理にフィードバックするこ

とで、特に制御棒価値予測精度の向上が見込まれる。
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１．はじめに

 中性子ラジオグラフィとは、中性子が物質を透過する際に原子核と中性子の相互作用により生じる減

衰特性を利用し、水分存在状況の測定に適した非破壊可視化技術である 1) 。ここで、中性子ラジオグ

ラフィでの画像撮影においては、散乱中性子成分の影響をなくすために、試験体をコンバータからある

程度離して撮影をする必要がある。さらに、中性子ビームの非並行性の影響も無視できないため、被写

体とコンバータの距離が大きくなるにしたがい、空間解像度が低下する。

本研究では、水セメント比および含有水量を変化させたセメント硬化体および含有水量（自由水）を

変化させたセラミック試験体を用いて、試験体－コンバータ間距離と水の質量減衰係数の関係を実験回

帰式から得ることを目的とした。

さらに、実施した実験（KUR での実験および JRR-3、HANARO での実験）2)から得られた水の質量

減衰係数値を用いて、恒温恒湿環境下における、セメント硬化体の乾燥による水分逸散について、含有

水量（自由水）および含有水率の定量的評価を試み、その妥当性を検討した。

なお、一般に、セメント硬化体中の水は様々な空隙中に自由水（free water）として存在し、また、C-S-H 

ゲル中に結晶水（water of crystallization）としても存在する。一方、水酸基は C-S-H ゲルや Ca(OH)2 の

結晶構造内に存在する。結晶水や水酸基等の結合状態にある水は、自由水（free water）に対して結合水

（bond water）と呼ぶ 2)。なお、自由水はセメント硬化体を 105℃、24 時間の乾燥状態において蒸発可能

な水とする。

本研究においてセメント硬化体中の全水量を、自由水と結合水に区別し、自由水を研究対象としてい

る。ここで、含有水量とは自由水の量と定義し、飽和状態の場合を含有水率 100％とし、105℃、24 時

間で乾燥させ、自由水が無くなった状態を含有水率 0％とする。また、水のかさ密度とは、任意の含有

水量を試験体の容積(体積）で割ったものである。 

２．実験概要

2.1 中性子ラジオグラフィ概要 

 本研究における中性子ラジオグラフィの測定は

京都大学原子炉実験所, KUR E2 ポート内にて実施

した。装置の諸元を表 1 に示す。 

2.2 実験方法 

2.2.1 セメント硬化体中の含有水量測定における

試験体とコンバータ間距離の影響

中性子イメージングを用いたセメント硬化体中の水分測定 

（茨大工、京大炉 1、理研 2、産総研 3）○沼尾達弥、舟川 勲、手島直之、川端祐司 1、

齊藤泰司 1、山形 豊 2、広田克也 2、森田晋也 2、井上貴博 3、鈴木雅人 3 

表 1  中性子ラジオグラフィ装置の諸元 

中性子束 3.2×105 (n/cm2･sec) 

コリメーション比 L/D 100

Cd 比 400
n/γ比 1.1×106(n/cm2・mR) 
コンバータ 蛍光コンバータ（6LiF/ZnS : Ag）
冷却型 CCD カメラ画素数 2048×2048pixel (16bit)
空間解像能 80~100μm/pixel 程度 
レンズ 85mm
原子炉出力(MW) 1
画像取得ソフト 理研システム

撮影時間（秒／枚） 30

（P4）
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(1)実験 1：予め既知の含有水量を有するセラミッ

ク試験体および容器に入れた水の透過画像の撮

影を行い、含有水量と中性子強度減衰量の関係に

ついて、それぞれの水分検定曲線を取得し水の質

量減衰係数を求めた。なお、含有水量は移動可能

な自由水の量と定義する。飽和状態（全て水）の

場合を含有水率 100％と表して、試験体と同形程

度の円柱アルミ容器を水で満たしたものとした。

実験水準を表 2 に示す。セラミック試験体は、細

孔を任意に設定した焼成アルミナ（Al2O3）、形状は半径 13mm、高さ 10mm

程度の円柱供試体である。撮影に際し、各試験体の含有水分が逸散しない

ようにアルミ箔で覆って水の蒸散を防止することで、試験体断面の水分分

布を各試験体で均一とした。

(2)実験 2：試験体のコンバータ距離への影響について考察するため、本実

験では表 3に示す含有水率を変化させたセメント硬化体による試験体を用

い、コンバータの距離を 3、8、10cm として撮影を行い、含有水量と中性

子強度の関係を求め、それぞれの質量減衰係数を

比較した。試験体は普通ポルトランドセメントを

用いて作製した図 1 に示す標準水中養生 28 日の

タブレット型試験体（直径 10mm、厚さ 3mm のペ

ースト硬化体）を含有水率 0～100%までの 16 段

階で調整を行った。

2.2.2 ｾﾒﾝﾄ硬化体中の含有水量の定量的評価 

本実験では、セメント硬化体の水分乾燥過程に

おいて時々刻々と変化する含有水量を中性子強

度から定量化する手法を検討した。また、同環境

条件下において、同時に重量測定、体積変化を測

定し、本手法の妥当性を検討する。測定システム

の概要を図 2 に示す。計測方法は、水分逸散量は

中性子ラジオグラフィによる撮影および電子天

秤による重量測定、乾燥収縮量は接触型の変位計

を用いて行う。また、実験水準を表 4 に示す。試

験体は図 3 に示すように W/C=30、40%の薄肉円

筒試験体（厚さ約 1mm、長さ 100mm、外径 15mm のペースト硬化体）を用いた。試験体は普通ポルト

ラセメントを用いて作製し、打設 24 時間経過後に水中養生を行い、材齢 28 日後以降に実験に使用した。

中性子ラジオグラフィによる測定では、アルミチャンバー内に試験体を設置し、前方向より中性子を照

射し、CCD カメラにより透過画像を取得する。それと同時にデシケーター内にて収縮量および重量を測

表 2 実験 1の水準

試験体 記号 備考 
水 WATER 水を容器に入れたもの

セラミック

試験体

C50 
Al2O3により焼成．数値は作製時の目

標気孔率（含有水率）を示す． 
C30 
C10 

コンバータとの距離(cm) 1  

表 3 実験 2の水準 

水セメント比（W/C）（%） 30 

含有水率  （%） 
100, 97, 94, 90, 85, 80, 70, 60, 50, 40,
30, 20, 15, 10, 5, 0

コンバータとの距離(cm) 3, 8, 10

図 1 タブレット型試験体

E2ガイド内

電子天秤： 
試験体の重量測定 

差動トランス： 
試験体の乾燥収縮

データロガー
パソコン

デシケーター 

温湿度発生装置

ﾊﾟｲﾌﾟﾎｰｽ

アルミチャンバー

中性子 試験体

試験体

図 2 測定システムの概要 

表 4 実験水準 

薄肉円筒試

験体の緒元

W/C (%) 30, 40
形状 (mm) 高さ:100，厚さ:1，外径 15 
使用セメント 普通ポルトランドセメント 

各測定に使

用する試験

体数

中性子照射 
30% 1 本，40% 1 本 
※コンバータとの距離：3cm

重量測定 30% 1 本 
乾燥収縮量測定 30% 2 本，40% 2 本 

実験環境温湿度 25℃，RH55% 
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定する。なお、恒温恒湿装置からパイプを通して、ア

ルミ製チャンバー、デシケーターの空気を恒温高湿状

態（25℃、RH55%）にて循環させた。試験体とコンバ

ータの距離は 3cm である。 

３．実験結果および考察

3.1 セメント硬化体中の含有水量測定における試験体とコ

ンバータ間距離の影響

(1)実験 1：中性子ラジオグラフィによるセラミック試験体の

透過画像を図 4 に、図 5 にはそれぞれの試験体の各位置にお

ける質量減衰係数を示す。含有水量により中性子が吸収・散

乱されていることが色の濃さ（白に近いほど、水素による吸

収・散乱量が多い。）から、また、含有水量が増加するに伴

い、質量減衰係数が上昇している。なお、各試験体は含有水

量が一定のため、断面内は均一の含有水量の分布となるはず

であるが、水分を多く含む試験体（WATER、C50）では質量

減衰係数は中心部で小さくなっている。この理由は、含有水

量が多いため水素の吸収・散乱量が多く、中性子線が透過し

にくいこと、また試験体とコンバータ間が 1cm であったため、

測定系の散乱が画像に影響していると考えられる。水のかさ

密度（含有水量／容積）と質量減衰係数の関係を図 6に示す。

直線近似式（Y=2.353X; R2= 0.9836）により、良い相関が得

られている。直線近似式の傾きが水の質量減衰係数 λw を表

し、本実験においては、水の質量減衰係数 λwは 2.353（cm2/g）

となった。

(2)実験 2：差分中性子強度と試験体の面積当たりの含有水量

（自由水）の関係を図 7 に示す。縦軸は、含水状態における

中性子強度から絶乾状態での中性子強度（結合水）を差し引

いた、差分中性子強度 Δln(I/I0)である。また、横軸は単位面

積当たりの水分量 ρwδw（g/cm2）を表し、この値は、実験後

の重量測定で実測した試験体の含有水量を試験体の面積（中

性子線の照射面積）で除した値を用いている。実験の結果、

図 8 に示す様に、試験体とコンバータの距離が大きくなると

質量減衰係数が大きくなり、7、8～10cm 以降で一定となる

ことが分かる。なお、本実験では、式(1)に示す多項式近似式

で表すこととしたが、今後は、よりデータ数を増やし、より詳細に論ずる必要があると考える。

0958.22844.00281.00009.0 23  dddw   (1) 

図 3 薄肉円筒試験体 

図 5 各位置における質量減衰係数

図 6 水のかさ密度と質量減衰係数の関係

図 7 差分中性子強度と試験体の面
積当たりの含有水量の関係 

図 4 水およびセラミ 
ック試験体の透過画像 
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ここで、λw ：水の質量減衰係数（cm2/g）、 d：試験体とコン

バータの距離（cm）とした。 

散乱効果の影響を検討した報告 3)では、試験体とコンバー

タの距離を 10cm とすれば、散乱効果の影響が薄れることに言

及している。本実験結果でも同様な結果を得ていることから、

水の質量減衰係数は、距離 10cm の場合を基準とすることとし、

式(1)によって得られた質量減衰係数 λw は、3.030（cm2/g）と

なった。なお、質量減衰係数とは単位質量当たりの吸収係数

であり、物体の材質にかかわらずほぼ一定となるが、Von der 

Hardt らの文献 4)では、水の質量減衰係数は 3.482（cm2/g）となっている。

この差の理由として、①各研究原子炉により、中性子束の大きさやコリメー

ション比、γ線の含有率、装置の仕様などによって計測結果の差異が生じる

ため、②測定した自由水はセメント硬化体内の空隙内に存在するため、水単

体と比較してその空間密度が異なる（中性子線が水分を透過する厚さが異な

る）ためと考えられる。

3.2 セメント硬化体中の含有水量の定量的評価 

中性子ラジオグラフィによる薄肉円筒試験体の透過

画像を図 9 に示す。W/C=30%、40%の試験体側面方向に

おける水分の減衰曲線を図 10 に示す。縦軸は中性子強

度、横軸は試験体の測定位置（幅）を表している。この

図には、試験開始直後（0 時間）と水分逸散が収束近い

試験終了付近（521 時間後）での比較を示した。水セメ

ント比ごとの比較では、W/C=40%、30%の順で、水分の

減衰率が大きくなっていることがわかる。また、同じ飽

和および乾燥状態の比較においても、W/C=30％のセメ

ント硬化体と比較して、当初から多くの水分を保有する

W/C=40％の試験体が大きな減衰率となっていることが

明確に表れている。

また、W/C=30%の試験体について、電子天秤によって測定したセメント硬化体中の水分逸散量（重量

法）と中性子ラジオグラフィによる手法により得られた水分量との比較検討を行った。なお、中性子ラ

ジオグラフィでの撮影では、試験体とコンバータの距離が 3cm のため、中性子散乱等の影響を受けない

距離である 10cm まで割り戻す必要がある。そこで、実施した実験（KUR での本実験および日本原子力

研究開発機構 JRR-3、Korea Atomic Energy Research Institute HANAROでの実験）2)で得られた結果の 10cm

における水の質量減衰係数 λw =3.0154（cm2/g）を用いた。質量減衰係数は物質の固有の値であり、試験

体の厚さが変化しないとすれば、単位体積当たりの含有水分の変化量(逸散重量) ⊿ρw（=ペースト中の

水のかさ密度（g/cm3））を算出可能である。⊿ρwは式(2)のようになる。 

図 8 コンバータとの距離と質量
減衰係数の関係

40％ 30％ 

図 9 試験体の透過画像

0

0.2
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1

1.2

0 5 10 15

In
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/I
o)

位置(mm)

30%(start)
30%(521hr)
40%(start)
40%(521hr)

図 10 セメント硬化体中の水分（自由水）の減
衰曲線 
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  (2) 

ここで、ΔPw：減衰率の変化量（時刻 t =0 時間

と時刻 t時間の差分）、λw：水の質量減衰係数（cm2/g）、

δw：水のかさ厚さ（cm） 

また、式(3)により、含有水率を表すことができ

る。ここでいう含有水率とは、セメント硬化体中

の空隙部分における自由水の含有量を定義したも

のである。

100)( 



w

wwM


  (3) 

ここで M：含有水率(%)、ρw：自由水の飽和状

態でのかさ密度水量(g/cm3) 

Δρw を図 11 にプロットしてみると、初期の段階

では重量法で得た水分逸散曲線とよく一致してい

ることがわかる。しかし、実験終了時間付近では、

同様な傾向を示しているものの完全には一致して

いなかった。この理由として、CCD カメラによる

撮影画像には暗電流値が加算されるため、この値

を差し引く暗電流補正、入力中性子強度の画像と

の比を取るためにシェーディング処理等が必要で

ある。しかし、試験体を長期にわたって撮影する

必要があるため、測定開始時の処理値を基準とし

ていることにより、イニシャル値にずれが生じた

ためと考えられる。

式(3)により算出した、含有水率と経過時間の関

係を図 12 に示す。本研究において、中性子ラジオ

グラフィを用いることにより、このように刻々と

変化するセメント硬化体の含有水率を示すことが

可能となった。

W/C=30%における乾燥収縮ひずみと含有水率の

関係を図 13 に示す。実験では含有水率が約 80%を境に勾配が異なっていたが、重量逸散が少なくなっ

た以降も収縮ひずみは増大していることが伺える。

４．まとめ

測定する試験体とコンバータの距離により、透過画像に反映される中性子強度が減衰するため、質量

低減係数が異なってくる。従って、水の質量低減係数を決定するにあたり、この影響を考慮しなければ
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ならない。本研究では、水分検定曲線によるコンバータとの距離と質量低減係数の関係を整理し、実験

式を得ることができた。

また、セメント硬化体の乾燥過程における試験体内の含有水量について、実験で得られた水の質量減

衰係数の実験式を用いて算出した水分量と、重量法による逸散水分量では、一致の傾向が得られた。中

性子ラジオグラフィは水分量の定量化を可能にすると考えられる。
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（京大炉）○三澤 毅、林 栽瑢 1

１．はじめに

加速器駆動未臨界炉（Accelerator Driven Subcritical System、以下 ADS と呼ぶ）とは未臨界状態の原子

炉、即ち装荷された燃料が少ないなどのため核分裂で発生する中性子以外の中性子の供給が無ければ定

常状態を維持することができない体系に対し、加速器を用いて発生させた高エネルギー中性子を打ち込

むことにより核分裂の連鎖反応を持続させることができるようにするシステムである。加速器と原子炉

とを組み合わせたシステムは原子力開発の初期より考えられ原子炉実験などに利用されてきたが、近年

の加速器技術の進歩により核破砕反応により大量の中性子を発生することができるようになったため

成立の可能性が拓けた新しい原子力ハイブリッドシステムといえる。

ADS は未臨界状態の原子炉であるため、このシステムの出力は未臨界度（臨界状態からどのくらい離

れているかを示す指標）と中性子源の強度に依存し、出力の調整には加速器中性子源の強度、または加

速粒子（通常は陽子）のエネルギーを調整することにより行われる。運転を停止する際には通常の原子

炉のように制御棒を挿入するなどの操作は不要で、加速器の運転を停止することにより外部からの中性

子の供給を止めれば良く、さらに未臨界状態であるため超過臨界状態となって出力が急上昇するような

事故に至る可能性が非常に低く、安全性の高い原子力システムであると考えられている。また、臨界状

態を維持する必要が無いため使用できる核燃料の幅が拡がり、さらに高エネルギーの中性子が大量に存

在するために、トリウムなどを用いた核燃料の増殖、原子力の重要な課題である長寿命の核廃棄物の処

分（核変換処理）のために利用できるといった特徴があり、これらの目的のために世界各国で研究が進

められている。国内では日本原子力研究開発機構をはじめ大学において核変換処理を目的とした ADS

の設計研究や安全解析などが進められており 1)、J-PARC の 2 期計画では ADS の基礎研究を行うための

実験施設の建設も計画されている。

一方、ADS から取り出される中性子は加速器からの中性子、核分裂で発生する中性子、減速された中

性子などの様々なエネルギーを有しており、原子炉や単なる加速器中性子源とは異なる新たな強力な中

性子源としての可能性を秘めている 2)。 

本研究では中性子源としての ADS の設計を行ったので、その結果について述べる。 

２．ADS 中性子源の特徴 

ADS 中性子源の特徴を研究用原子炉の中性子源と比較してみる。まず施設としての特徴をまとめ、そ

の後で法的な観点での特徴を述べる。なお、後述の通り ADS は原子炉の範疇に入らない可能性がある

が、以下において ADS 中性子源の燃料領域を研究用原子炉の慣例に倣って「炉心」と記載する。 

1 現在 KAERI  (Korean Atomic Energy Research Institute) 

加速器駆動未臨界システムによる中性子照射施設の設計 (P5)
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長所

・ 運転を停止する際に制御棒操作は不要で、加速器の運転を停止することにより外部からの中性子の

供給を止めれば核分裂の連鎖反応を停止させることができる。また未臨界状態であるため、超過臨

界状態となって出力が急上昇するような反応度事故に至る可能性が非常に低い。

・ 臨界状態に対する余裕が十分に大きければ、正の反応度係数を持つ炉心を組むことも可能かもしれ

ない（最終的には判断は規制当局の判断になるが）。例えば、炉心内に中性子束が局所的に高い領域

を作るためには、燃料に囲まれた水領域（以下、水トラップ領域と呼ぶ）を置くこと有効であるが、

その場合炉心の温度反応度係数、ボイド反応度係数が正になってしまう可能性があり、原子炉施設

として規制上このような炉心を構成することはできない。しかし、未臨界体系で臨界に至るまでの

反応度に余裕があればこのような水トラップ領域を設置することが可能となる。

・ 上記と同様に、炉心内に挿入する照射物が正の反応度を持つ場合（例えば核燃料など）であっても

照射が可能になる。

・ 照射位置でのみ中性子束を高くすることができるのであれば、それ以外の位置における中性子束を

低くして炉心内の全積分中性子束を低く抑えることができる可能性がある。その場合は炉心出力を

低くすることができるため、使用済燃料の発生量を抑えることができる。

短所

・ 中性子束分布および中性子エネルギースペクトルが炉心内で大きく変化するため、均一な条件で照

射できる広い中性子照射領域を取ることが難しく、また照射場の内部における照射条件（例えば中

性子エネルギースペクトル）の位置依存性が大きくなってしまう。

・ 照射物を炉心に出し入れすることで反応度が印加される場合、それに応じて出力が変動してしまう。 

・ 炉心内での中性子束分布が臨界の原子炉のようにコサイン分布（上に凸）ではなく指数関数的（下

に凸）の形状となるため、炉心外に漏えいする中性子流が少なくなり、中性子をビームとして取り

出すことが難しい。また同じ理由により、外側反射体での熱中性子束のピークが低くなってしまい、

外側反射体領域に照射場を設置しても十分な熱中性子束を得ることができない。

・ 原子炉を臨界状態で運転する場合と比べて、加速器を安定に連続的に運転することが難しい。

・ 加速器のターゲットを定期的に交換する必要があること、また使用したターゲットは線量が非常に

高いためその取り替え方法が難しい。

・ 加速器からのビームを炉心に入射するためのビームラインを通じて炉心内で発生する中性子とガン

マ線が外側に漏えいしてしまうため、これらの放射線の遮蔽の問題、漏えい中性子による加速器装

置（本体、ビームライン、マグネット等）の放射化の問題、空気中アルゴンの放射化の問題（これ

は加速器室を窒素雰囲気にすることで解決できるが）、等を検討する必要がある。ただし、この加速

器ビームラインを通じて漏えいする中性子を、逆に中性子を炉心外に取り出すビームとして活用す

ることも考えられるかもしれない。

・ 停止後の炉心冷却の問題、使用済燃料の取り扱いの問題は研究炉の場合と変わりない。
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ADS 中性子源はこれまでに建設されたことがないため、実際に設計段階となってこれ以上に様々な問

題が生じてくる可能性はある。

ADS を設置する際には、法的に原子炉施設として考えるか否かが最も重要な検討項目となる。研究用

原子炉と同様に原子炉施設として取り扱った場合には以下のような長所と短所が考えられる。

長所

・ 臨界に非常に近い未臨界状態（例えば実効増倍率が 0.99）でも運転が可能であるので、大幅な中性

子増倍が期待できる。さらに試験段階で臨界とすることができれば炉特性を予め正確に測定するこ

とができ、そのため運転中の未臨界度管理の精度を大幅に向上させることができる。

・ 設置を審査する上で法律体系が既に整っている。

短所

・ 停止装置を取り付け、その安全性について検討する必要がある。

・ 設置申請書において臨界を超えた場合の事故想定も行なう必要があるため、そのための安全設備（非

常用冷却装置、放射性物質の閉じ込め機能等）を整える必要がある。

・ 加速器施設と原子炉施設とを切り離して考えることが難しいため、加速器本体も原子炉施設として

取り扱われてしまい、加速器設置における手続きが非常に難しくなる。

・ 設置および施設の変更のために原子炉施設における設工認申請書、使用前検査申請書のような複雑

な手続きが必要となり、さらに年に１回の施設定期検査も義務づけられてしまう。

上記のような短所を考えると、研究用原子炉を中性子源として用いる場合と比較したとき、ADS を中

性子源として設置することの利点はほとんど見いだすことができない。

一方、ADS を原子炉施設ではなく核燃料施設として設置した場合、上記の短所をすべて避けることが

できる可能性があるが、実際には様々な問題があると考えられる。

・ 核燃料施設の設計審査基準として「実効増倍率が計算誤差を考慮しても 0.95 を上回らないこと」と

なっているため、ADS を核燃料施設としたとき、仮に設計誤差として 1%を見込んだとすると設計

上の実効増倍率は約 0.94 以下とする必要がある。そのため、加速器からの発生中性子量に対する炉

心内での中性子の増倍は最大でも 1/(1-0.94)=16.6 倍しか望むことができない。 

・ 法律上の原子炉の定義は「核燃料物質を燃料として使用する装置で、原子核分裂の連鎖反応を制御

することができ、かつ、その反応の平衡状態を中性子源を用いることなく持続することができ、又

は持続するおそれのある装置」となっているが、ADS 中性子源がこの「～持続するおそれのある装

置」でないと言い切るには設計上の工夫などが必要となる。

・ そもそも核燃料施設審査指針では、核燃料からエネルギーを取り出すことを想定しておらず、ADS

の設置のためには新しい審査指針を整備することが必要となるかもしれない。

３． 設計条件

65



前節で述べたとおり、ADS の設置に至るまでには様々な問題が生ずると考えられるが、現時点で開発

要素をできるだけ少なくして設置することが可能な ADS 中性子源として、以下のような仕様のものを

検討した。

・ 燃料としては天然ウランまたは濃縮度 5%未満の濃縮ウランを用い、燃料の形状としては金属または

酸化物の棒状燃料を考える。これは現在の KUR で使用しているような約 20%の濃縮ウランに比べ

て入手が容易であること、酸化物ウランの棒状燃料は発電所において十分な実績を有していること、

金属棒状燃料は高速炉の開発において使用実績があること、再処理が可能であること、等の理由の

ためである。なお、棒状燃料の被覆管には軽水炉において使用実績があるジルコニウム合金を用い

る。ただし、金属燃料においてジルコニウム合金が使用可能であるかについては、今後検討する必

要がある。

・ 中性子実効増倍率は安全上の十分な余裕を見込んで 0.9 以下とする。 

・ 炉心は直径 1m 以下、高さ 1m 以下とし、出力を監視するために複数の中性子検出器を設置する。 

・ 安全上の観点からは制御棒は不要であるが、出力を調整するために制御棒を設置する。

・ 減速材としては軽水を使用する。また外側反射体としては炉心外部の中性子照射領域を広く取るた

めに黒鉛を使用する。

・ 炉心内に中性子照射設備を設置し、圧気輸送管を用いて外部から照射物を出し入れできるようにす

る。

・ 炉心の強制循環冷却が不要となるように出力は 100kW 以下とする。ただし、炉心内で発生する熱を

除去するための冷却装置（炉心タンク内の水を熱交換器等を通じて冷却する装置）は必要となるか

もしれない。

・ 加速器とそのターゲットとしては、京都大学原子炉実験所において BNCT 用に開発している医療用

陽子サイクロトロン（陽子エネルギー30MeV、最大電流値 2mA、約 1mA で運転時の中性子発生量

は約 1.9x1014n/sec）とそこで用いているベリリウムターゲットを使用する。この加速器からの陽子

ビームを炉心内に設置したターゲットに導き中性子を発生させる。なお、ターゲット周辺には強制

冷却ラインを設置してターゲットの冷却を行なう。

４． 解析結果

上記の仕様に基づく ADS 中性子源の設計を、連続エネルギーモンテカルロコード MCNPX を使用し

て行った 3)。なお、核データには ENDF/B-VII を用いた。 

サーベイ計算の結果、以下のような条件で炉心を設計するこ

とにより、できるだけ中性子束を高くした中性子照射場を持つ

ADS 中性子源を設計することができた（体系を図 1 に示す）。 

・ 実効増倍率を高くするために燃料棒の直径を PWR 軽水炉の

2 倍にする。 

・ ターゲットに近い炉心中心領域では燃料間ピッチの狭い硬

硬スペクトル領域

陽子

軟スペクトル領域

水領域

Be

図 1 ADS 中性子源の水平断面図 
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い中性子エネルギースペクトルの領域を設け、外側の水トラップ領域における熱中性子束を高くす

るようにする。さらにその外側に燃料間ピッチを広くした無限増倍率が大きな柔らかい中性子エネ

ルギースペクトルの領域を設け、体系全体の実効増倍率を高くするようにする。

・ 硬い中性子エネルギースペクトルの領域の外側の 3 箇所に幅 5cm の水トラップ領域を設け、そこに

圧気輸送管を設置して中性子照射ができ

るようにする。これは照射場における熱

中性子束を高くするとともに、照射位置

においてできるだけ平坦な中性子束分布

となるようにするためである。

・ ターゲットの約 5cm 真上の軽水領域にも

圧気輸送管を設置して照射ができるよう

にする。

2 種類の大きさの炉心について、酸化物燃

料と金属燃料を用いた場合の計算結果を表 1

に示す。なお、KUR において圧気輸送管

（Pn-1）における熱中性子束は 1MW 運転時

で約 3.8x1012 n/cm2/sec であり、以下この値と

比較して ADS 中性子源の特性について考察

する。

天然ウランを用いた場合、炉心を小さくす

ると実効増倍率が下がってしまい加速器か

ら発生する中性子を炉心で増倍することが

できないため、直径 100cm の結果のみを示し

ている。その場合、実効増倍率は金属ウラン

を用いた場合であっても 0.86 までにしか上

げることができず、そのためターゲット真上

（表 1 の「中心」）においても熱中性子束の

値は Pn-1 の約 20%しかなく、炉心内部では

十分な強度の中性子束を得ることはできな

い。

それに対して、濃縮ウランを使用した場合

には実効増倍率は 0.9 として炉心サイズを小

さくすることができる。この炉心の中性子束

分布を図 2 に示す。高速中性子束分布はター

ゲット近傍で高い値を示し、半径方向に単調

に減少している。それに対して熱中性子束は
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0 10 20 30 40
0.0

2.0x1011

4.0x1011

6.0x1011

8.0x1011

1.0x1012

1.2x1012

1.4x1012

1.6x1012

1.8x1012

2.0x1012

 

Th
er

m
al 

Ne
ut

ro
n 

Fl
ux

 [#
/cm

2 se
c]

Distance from Core Center [cm]

i. Partial Internal Water Reflector (3EA with 36 degree)
ii. Internal Reflector Thickness 5 cm
iii. Hard Spectrum at Inner Core (Vm/Vf=0.5)

Soft Spectrum at Outer Core (Vm/Vf=1.5)
iv. Fuel Addition at Internal W. Region Bottom
v. Active Core Diameter : 40 cm
vi. Active Core Height : 50 cm

UO2 (4.27 w/o)      U Metal (2.97 w/o)
 PIW #1           PIW #1 (Partial Internal Water Ref.)
 PIW #2           PIW #2 (Partial Internal Water Ref.)

 BTT #1           BTT #1 (Beam Tube Top 5.5~8.5 cm)
 BTT #2           BTT #2 (Beam Tube Top 8.5~11.5 cm)
 BTT #3           BTT #3 (Beam Tube Top 11.5~14.5 cm)

図 2 半径方向の中性子束分布（横軸のゼロが炉心中心 
（上：高速中性子束分布、下：熱中性子束分布）

Above the taregt 

炉心直径 (cm)

炉心高さ (cm)

燃料 UO2 U-metal UO2 U-metal

濃縮度 (%) Nat. Nat. 4.3 3.0

k-eff 0.78 0.86 0.90 0.90

熱出力 (kW) 13.0 26.0 33.6 38.6

熱中性子束（中心） 0.61 0.71 1.7 1.9

熱中性子束（トラップ） 1.4 1.5

高速中性子束（中心） 3.3 3.5 3.7 3.9

　中性子束：10
12

/cm
2
/s

100

100 40

50

表 1 計算結果
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ターゲット真上（表 1 の「中心」）において高い値となり、炉心内においては水トラップ領域で盛り上

がり（表 1 の「トラップ」）、さらに反射体においても水トラップ領域の約 1/2 の高さのピークを持った

ような分布をしている。ターゲット真上において、高速中性子束と熱中性子束ともにそれらの傾きが急

であるため、位置が少しでも変わると中性子束とスペクトルが大きく変化するため実験上は使いづらい

照射場ではあるため、それを理解した上で利用する必要がある。それに対して、水トラップ領域は熱中

性子束が比較的平坦で高速中性子束の変化も緩やかな領域となっている。その位置における熱中性子束

の最大値は金属ウランを用いた場合に Pn-1 の約 40%となり、中性子照射場として十分に利用可能であ

ると思われる。また外側反射体領域での中性子束は水トラップ領域に比べて低いものの、広い領域で中

性子照射設備を設置できると考えられる。

炉心出力は濃縮ウランを用いた場合でも約 40kW 以下であり、設計目標の 100kW 以下という条件を満

足しており、自然対流のみで炉心冷却を行うことができる体系となっている。

５． まとめ

低濃縮の棒状ウラン燃料を用いた軽水減速炉心と BNCT 用に開発された陽子サイクロトロンを組み

合わせた ADS 中性子源の検討を行った。その結果、出力が 40kW 以下であっても KUR を約 400kW で

運転したときの圧気輸送管に相当する熱中性子束照射場を持つ ADS 中性子源を設計することができる

ことが判った。

今後は炉心体系等の再度検討し、できるだけ KUR の 1MW 運転時と同程度の中性子束の中性子照射

設備を備えた ADS 中性子源を実現できるように設計研究を継続する予定である。 
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reactor,” Prog. Nucl. Energy, 37 (2000) 357-362.
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はじめに

方解石は放射線照射による熱ルミネッセンス強度が高いため, 放射線線量計や年代測定法への応

用を目的に, X 線や紫外線照射による熱ルミネッセンスや光ルミネッセンスの研究が注目されてき

た 1)～5)。また, 天然方解石は, 放射線照射による熱ルミネッセンスにおいて, 主に鮮やかな橙色を呈

するが, この波長の発光機構を中心に, 照射時間と発光量, 消光過程, 着色と発光の関係などが明ら

かにされてきが, 橙色の発光以外はその原因が解明されずにいる。そのため本研究は, 天然方解石に

ついて, 液体窒素下でガンマ線照射することにより誘起される熱ルミネッセンスを測定するととも

に, 含まれる不純物元素について測定し, 発光と不純物の関係を明らかにするのが目的である。

2. 方解石の発光機構

放射線照射による方解石の熱ルミネッセンスは橙色の光を呈するものが知られ, これは Medlin が

結晶格子（カルシウムイオン, Ca2+）中に置換している２価のマンガンイオンによるものであると結

論づけており 6) , 光吸収によって直接励起されたものではなく, 電離放射線をホスト格子が吸収し

た後に起こる間接遷移であるとされている。また, 方解石に含まれるカルシウムを置換するマンガ

ン以外の不純物として, 鉛, タリウム, セリウム等が考えられ, これらの不純物が放射線を吸収し

て励起され, 非放射性の遷移を通じて, マンガンイオンへ共鳴的にエネルギーを移行し, その後脱

励起の際に, 発光が起こるメカニズムが提唱されている 7) 。そのため, 熱ルミネッセンスと不純物

の種類やその含有量の関係には密接な関係があり, 不純物の有無や種類, 量によって, 発光開始温

度, 発光量, 発光時間,や発光波長等が依存するとされている。 そのため本研究では天然方解石の熱

ルミネッセンスを測定するとともに, その成分について中性子放射化分析法（NAA）, 誘導結合プ

ラズマ原子発光法（ICP-AES）を用いて定量分析した。

3. 実験

試料として天然方解石のメキシコ産（方解石１）および埼玉県二子山産（方解石２）を用いた。

試料は, 約 5×5×1mmt の小片に加工して, 京都大学原子炉実験所 60Co ガンマ線照射施設を利用し

て, 液体窒素中で 1 時間 (吸収線量約 70kGy)照射した。照射後試料の熱ルミネッセンスの測定は,

液体窒素温度から 100℃まで測定可能な温度制御測定チェンバーと日本ローパー社の瞬間発光分光

装置 Spectra Pro 300i を組み合わせ, 一定昇温速度 0.32 K/ sec にて温度範囲 93K から 413K まで測

定した。また試料を京都大学原子炉圧気輸送管 Pn-3 にて中性子照射後, 照射から 1 日（単寿命

核種）および２週間後（中長寿命核種）に, ゲルマニウム半導体検出器にて放射化定性分析を

行った。また試料を瑪瑙乳鉢で十分に粉砕した後, 硝酸に溶解し, 誘導結合プラズマ原子発光分析

装置（サーモフィッシャー製 iCAP6300Duo）を用いて定量元素分析を行った。

天然方解石の照射誘起発光

（鳴教大, 京大炉 1）○粟田高明, 岸野哲也, 牧文哉, 中島和也, 徐虬 1

（P7）
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4. 結果及び考察

図１, 図２にガンマ線照射した方解石１および方解石２の熱ルミネッセンスの発光の様子を示す。

図１の方解石１では, 透明であった試料が照射後濃い青になり, 温度上昇とともに数秒程度の短時

間の青白い発光を呈し, 発光が終了した後, 照射前の透明に戻った。図２の方解石２では照射前透明

であった試料が照射により薄い橙色となり, 温度上昇とともに写真の様に鮮やかな橙色の発色を長

時間呈した。また発光の終了とともに色も薄くなりほぼ透明となった。

図１ ガンマ線照射した方解石１の熱ルミネッセンス

図２ ガンマ線照射した方解石２の熱ルミネッセンス
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ガンマ線照射した方解石１および方解石２の熱ルミネッセンスのスペクトルを図３および図４に示す。

図３ ガンマ線照射した方解石１の熱ルミネッセンススペクトル

図４ ガンマ線照射した方解石２の熱ルミネッセンススペクトル
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図３において,横軸は発光波長（nm）,縦軸は発光強度を表している。この試料の発光強度が低いため,

全温度領域で積分した。また図４における３次元グラフ中の x 軸, y 軸, z 軸は, それぞれ発光波長, 温

度, 発光強度を表している。また熱発光スペクトルの測定間隔は 20 秒毎であり, y 軸の温度は 93K か

ら 413K まで 6.4 K 毎にスペクトルとして表した。図３から方解石 1 はそれぞれ, 487, 577, 600, 606, 647,

669nm にピークをもつ, 6 つの波長で発光している。個々のピーク強度が低いので, 温度ごとのスペクト

ルは測定できなかったが, より低温で青白い発光, 室温付近で橙色の発光が見られたので, 氷点下以下

の低温において, 487, 577, 600, 606nm を中心とした発光, 氷点下以上で 647, 669nm の発光が生じたと考

えられえる。図４から方解石 2 においては, 発光波長が 620nm であり, 発光中心温度が 144K で 93K か

ら 170K までの温度範囲で 1 回発光し, 253K 以上でもう一度発光している。

図５に方解石１の中性子照射１日後, 図６に照射 14 日後の放射化分析の結果を示す。横軸が核種のガン

図５ 方解石１の放射化分析（照射 1 日後）

図６ 方解石１の放射化分析（照射 14 日後）
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マ線エネルギー(keV), 縦軸は強度を示す。また図７, 図８に方解石２の照射１日後, 照射 14 日後の結果

を示す。

図７ 方解石２の放射化分析（照射 1 日後）

図８ 方解石２の放射化分析（照射 14 日後）

放射化分析の結果から, 方解石１の比較的濃度の高い不純物元素として Mn, Na, Eu, Fe, また方解石

２の不純物元素として, Mn, Na, Co が含まれることが判明した。加えて, 不純物元素の定量分析を行うた

めに誘導結合プラズマ原子発光装置を用いて定量元素分析を行った。試料は硝酸に完全に溶解させ, 炎

によってプラズマ状態にし, 原子発光を測定することによって濃度を推定した。得られた結果から, 方

解石１中の構成元素以外の不純物は, Fe 0.335ppm, Mn 0.216ppm, Na 1.31ppm, Pb 0.0967ppm, Pr 3.19ppm

であった。方解石２では, Fe 4.73ppm, Mn 53.8ppm, Na 9.12ppm, Pr 2.84ppm であった。方解石１および２
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で共通の不純物として Fe, Mn, Na, Pr が検出された。放射化分析で検出された Eu は検出されなかった。

Co は ICP－AES では標準溶液を用意できなかったため測定していない。

方解石２で得られた熱ルミネッセンススペクトルに含まれる 620nm（橙色）の発光は不純物 Mn によ

るものと考えられる 6）。方解石２は方解石１と比べて Mn 濃度として 300 倍であり, その影響が顕著で

ある。熱ルミネッセンスにおけるピークは, 方解石（CaCO3）結晶中の Ca2+ 格子位置に置換している

Mn2+ がガンマ線によって電離し, 電離した電子との再結合による発光であると考えられる。また発光と

同時にガンマ線によって生じた色中心の消滅も起こっている。また方解石１の熱ルミネッセンスにおけ

る 487nm における発光は, 不純物の Pb によるものと考えられる。Aierken ら７）は, 天然方解石を用いた

フォトルミネッセンスの結果より, 波長の身近な発光は Pb によるものとしている。ただルミネッセンス

の様式と波長が異なるため断定はできない。また天然鉱物のルミネッセンスのデータベース 8) によれば,

487nm のピークに近いものとして 488nm の Dy3+, 577nm に近いものとして 575nm の Eu3+および 580nm

の Dy3+, 600, 606nm に近いものとして, 610nm の Mn2+, 610nm の Sm3+などがある。Dy3+について ICP-AES

の結果では検出されていないが, Sm については微量であるが 0.0386pm 含まれている。今後フォトルミ

ネッセンスの測定を行うことにより, さらに発光機構を明確にする予定である。

5. 謝辞

誘導結合プラズマ原子発光分析装置を用いた試料の定量分析を行うにあたり, 京都大学原子炉

実験所の福谷哲先生にお世話になりました。ここに謝意を表したいと思います。
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1 はじめに 

 KUR ではその特性を知るために、臨界近接や制御棒校正、温度係数測定などの実験が行われる。更に

2011年度より、人材育成を目的として大学生、大学院生を対象とした原子炉物理の基礎実験を開始した。

この学生実験の項目の一つに、減速材の温度変化やキセノン(Xe)の蓄積による反応度効果の測定がある。

反応度とは、実効増倍率を keffとして(keff-1)/keffで定義され、「炉心が臨界からどれほど離れた状態に

あるか」を表す量である。臨界状態で 0となり、未臨界で-、超臨界で+の値となる。原子炉の運転にお

いて非常に重要な値ではあるが、これまで KUR には反応度をリアルタイムで表示する設備はなかった。 

ここで、原子炉動特性方程式の逆計算方法を用いて、出力の変化より反応度を計算し、炉周期、冷却

水温度等と共に 1つのディスプレイにリアルタイムで表示させるシステムを新たに開発した。本報告で

は開発した反応度測定システムについて、及びその適応例として原子炉停止後の Xe 効果の測定と制御

棒校正の結果について報告する。 

 

2 反応度測定システムの概要 

2.1 概要 

反応度測定システムは、KUR の線型出力計(%)、対数出力計(W)、炉心部温度計(℃)の信号を入力とし

てノート PC へ取り込み、PC 内の LabVIEW1)を用いて反応度(%⊿k/k)と炉周期(s)を計算し、表示するシ

ステムである。入力信号は図 1のようにそれぞれアナログ入出力ターミナル、アナログ入力ユニットを

介してノート PC へ入っており、それら全ては KUR 核計装盤内に収まっている。入力の系統はアイソレ

ータによって既設の信号ループから分岐しており、反応度測定システムの動作が KURの運転や安全回路

に影響をおよぼすことはない。 

 

図 1 入力信号の流れ(出力信号系統) 

 

反応度測定システムの出力値は図 2のように画面に表示され、普段はノート PCに、学生実験などの

KUR反応度測定システムの開発とその適用 

 

（京大原子炉）○中森 輝、佐野忠史、張 倹、藤原靖幸、山本俊弘、中島 健 

(P8) 
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際は大きめのディスプレイに表示させている。各表示値の内 LabVIEWで計算した値は①現在の出力(W)、

②反応度(%⊿k/k)、③炉周期(s)の 3つである。一方④%、⑤対数出力、⑥炉心下部冷却水温度はそれぞ

れ対応する入力信号をスケーリングして表示している。 

 

図 2 反応度測定システム画面 

 

2.2 入力信号 

システムへの三つの入力信号について、詳細は以下のとおりである。 

 

 線型出力計 

KUR の核計装は第 1 系統～第 6 系統がある。第 3 系統が線型出力計であり、炉心の下に設置された補

償型電離箱の信号を 4～20mA の電流として取り出している。図 3は制御卓における線型出力の表示であ

る。図 3左側の緑ランプが線型出力計のレンジを示し、各レンジにおけるパーセンテージが図 1右側の

メータに表示される。反応度測定システムへはこのパーセンテージが 4～20mA で入力される。KUR の運

転はこの線型出力計の値を基準に行っており、反応度測定システムの計算もこの値を元にしている。 

 

 対数出力計 

第 4系統の出力計が対数出力計である。線型出力計とは別の補償型電離箱によって中性子束を測定し

ており、図 4のように核計装盤に表示される。1.5～108Wの W出力を 4～20mA の電流に変換して出力し

ている。核計装盤内ではアナログ微分回路によって炉周期も計算されるが、反応度測定システムへは出

力(W)の電流信号みが入力される。 

１ 

 

2 

 

3 

 

４ 

 

５ 

 
６ 
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図 3 線型出力計 図 4 対数出力計 

 

 炉心部温度計 

炉心の直下に設置された熱電対により冷却水の温度を測定している。1～5Vの電圧信号として反応度

測定システムへ入力される。 

 

2.3 出力信号 

前述したように反応度測定システム内では入力信号を元に①現在の出力(W)、②反応度(%⊿k/k)、③

炉周期(s)の 3つの値について計算を行っている。 

各値の内部計算は以下のとおりである。 

① 現在の出力 

反応度測定システムに入力されるのは線型出力計の設定レンジに対するパーセンテージ(%)であるた

め、それとその時点の線型出力計のレンジ(0.1W、0.3W、1W…1MW、3MW、5MWと 17段階ある)とを乗算し

て W出力を出している。レンジは反応度測定システム起動時に手動で設定し、その後は線型出力計のレ

ンジ切り替えに追従して自動で切り替わるようになっている。 

② 反応度 

①で計算した W出力を基に、式(1)に示す逆動特性解析法 2)を使って反応度を解析する。 

( )∑
=

+
−

+
++ +−Λ+= +

6

1
1,0

1
11

11
i

jii
t

i
j

jj Aen
n

ji λβµβρ λ
 (1) 

 

 

ここで各変数は以下のとおりである。 

・ =+1jρ
 
タイムステップ 1+jt での反応度  

・ iβ = i群の実効遅発中性子割合  

・ ∑
=

=
6

1i
iββ  (2) 

・Λ = 即発中性子世代時間（0.0001）(s)  

レンジ W 出力 炉周期 

% 
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・ jn = タイムステップ jt での線型出力(W）  

・μj+1= t
nn

dt
tdn

tn
jj

∆
= + )/ln()(

)(
1 1

 (3) 

・
0n = 時刻 t=0での線型出力  

・ iλ = i群の実効遅発中性子先行核崩壊定数  

・ ( )j
t

j
ji

t
jiji neneAA ii ∆λ∆λ

µλ
−

+
+

−
+ −

+
+= 1

1
,1,

1
 (4) 

・ t∆ = サンプリングタイム（0.5） (s)  

iβ 、 iλ 等の定数は KUR 炉心の核特性値を計算する際に使用しているものと同じ値を使用した。 

③ 炉周期 

式(1)中の μj+1 の逆数が炉周期である。この値はサンプリングタイム(0.5s)毎の出力変化によって決定

し揺らぎが大きいため、比較的一定した値が表示される反応度の計算値から対応する炉周期を表示して

いる。 

 

また、測定した各値は表 1 のようにスプレッドシートに記録される。（例は 10 月 16 日の制御棒校正

時のデータの一部） 

 

表 1 スプレッドシート例 

2012年 

10月 16日 
レンジ ％ 

反応度 

(%⊿k/k) 

炉周期

(s) 

#4対数出力 

(W) 

炉心下部冷却水温度

(℃) 

13:41:58 30W 49.20355 0.0073 1303.9 12.91263 34.50809 

13:41:58 30W 49.40224 0.00798 1190 12.71052 34.35576 

13:41:59 30W 49.69112 0.01004 937.8 13.11269 34.48308 

13:41:59 30W 49.69072 0.01112 843.5 13.06621 34.33302 

13:42:00 30W 49.77377 0.01261 739.7 13.28155 34.46716 

13:42:00 30W 50.15484 0.015 616.4 12.91662 34.50354 

 

3 適用例 

3.1 Xe 効果の測定 

2012 年 10 月 4 日の KUR 停止時に Xe 効果の測定を行った 3)。熱出力を 5MW から 10kW へ下げ一旦臨界

とし炉心温度の安定を待った後、制御棒位置を固定し、Xeの反応度効果によって出力が低下する様子を

観察した。(図 5) 

Xe の蓄積により徐々に反応度が下がり、約 10 分で-0.1(%⊿k/k)まで下がっている。その後の反応度

が上昇しているのは、線型出力計の信号がほぼバックグラウンドレベルまで下がったことにより反応度

の計算値が見かけ上 0に近付くためである。 
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3.2 制御棒校正 

10月 16日に炉心配置変更を行い、その後制御棒校正を行った 4)。KURでは保安指示書に定めた特性試

験の手順として微調整用制御棒の反応度価値測定に炉周期法を用い、出力が倍加する時間から逆時間方

程式によって反応度価値を求める。一例として微調整用制御棒の校正において制御棒を下限位置から約

16cm引きぬき、炉周期法によって反応度を測定した際の反応度測定システムによって得られたデータを

図 6に示す。出力が上昇している間反応度は約 0.0530(%⊿k/k)を示している。 
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図 6 微調整用制御棒校正時のデータ(下限位置から 15.89cm引き抜き時) 
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表 2は炉周期法で測定した反応度と反応度システムの表示値の比較である。反応度測定システムの値

は炉周期法における出力上昇中の後半 30 秒間の値の平均値を用いた。両者の値はよく一致しており、

反応度測定システムの妥当性が示された。 

 

表 2 微調整用制御棒校正時のデータ 

 
R rod position 

(cm) 

倍加時間 

(秒) 

倍加時間から計

算した反応度 

(%Δk/k) 

反応度測定シス

テムの計算値 

(%Δk/k) 

Step1 0.00→15.89 103.60 5.36×10-2 5.30×10-2 

Step2 15.89→23.85 107.33 5.20×10-2 5.17×10-2 

Step3 23.85→31.96 92.42 5.89×10-2 5.88×10-2 

Step4 31.96→41.48 90.13 6.01×10-2 5.91×10-2 

Step5 41.48→66.58 98.02 5.61×10-2 5.61×10-2 

 

4 結論 

KUR の線型出力計の値から反応度をリアルタイムで計算するシステムを開発し、学生実験の Xe効果の

測定や、特性試験の制御棒校正への実用性を示した。また、開発した反応度測定システムは KURの手動

運転の際の参考にしたり、温度特性の測定などにも使用可能である。今後は線型出力計のレンジなど他

の信号も入力し、総合的なシステムへの発展考えている。 
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1. はじめに

小角散乱法とは，試料に平行度の高い X 線や中性子線を照射し，散乱波のうち小角領域（散乱領域が

5 度以下）を精度よく測定することにより，試料におけるナノスケールの構造を明らかにする測定手法

である．ナノスケールの試料の構造解析手法は他にもいくつかあるが，小角散乱法では測定対象に対し

て特殊な加工をすることなく，物質の構造変化などを測定できる．そのため，実験に際して特別な試料

調製を行う必要がなく，また，溶液などの条件を自由に変えながら実験を行うことが出来る利点がある．

しかし，測定の簡便さとは相反して，得られたデータの解析は困難である．我々はその困難を解決する

ため，結晶構造データを用いた解析手法を発展させ，これまで溶液中タンパク質の構造解析を行なって

きた[1, 2]． 

今回この解析法を発展させ，タンパク質以外への適用を試みたので報告する．対象とした M24L48 組成

の籠状物質は，金属イオン（M: metal ion）と有機配位子（L: ligand）を 1:2 の比率で混合することで自

発的に形成される対称性の高い中空の構造体である（図 1）[3, 4]．この特異な中空構造により，その空

孔の大きさに応じたタンパク質を錯体内部に閉じ込めることが可能であり，ドラッグデリバリーや創薬，

単一のタンパク質の構造解析などへの応用が期待されている[5]．したがって，基本である溶液中での構

造を明らかにすることが非常に重要となってくる．そこで我々は，小角散乱法を用いてこの大規模籠状

物質の溶液中での構造解析を行った．

図 1. 大規模籠状物質（M24L48）の結晶構造． 

中性子小角散乱シミュレーションによる水溶液中大規模籠状物質の 

構造解析 

（京大院工、東大院工 1、京大原子炉 2）○上木祐太朗、佐藤宗太 1、藤田誠 1、 

大場洋次郎 2、佐藤信浩 2、杉山正明 2 

(P9)
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2. 実験結果と解析結果の比較

図 2 に示すのが，実験結果から得られた散乱関数と，籠状物質（M24L48）の結晶構造データより得ら

れた散乱曲線の比較である．第一ピーク（Q = 0.15 – 0.3 Å-1）の位置や強度はよく一致しているが，分子

の大きさを表す慣性半径 Rg（Q = 0.01 – 0.1 Å-1），第二ピーク近傍（Q = 0.3 – 0.5 Å-1）での散乱曲線には

十分な一致が見られなかった．したがって，M24L48 の構造が水溶液中と結晶中とで異なっていると考え，

取りうる構造を仮定しながら，実験結果とよく一致する構造モデルの解明を行った．

図 2. 実験結果と計算結果の比較． 

2.1. 二量体の存在 – 慣性半径 

まず着目したのは，実験結果において慣性半径が 4.5Å 増大している点である．水溶液中で分子の慣

性半径を増大させる要因として分子構造の変化が挙げられる．図 1 より，M24L48 は結晶構造中で Pd2+同

士が六員環－五員環－六員環の鎖でつながれていることがわかる．この鎖が水溶液中で伸縮することに

より分子構造にひずみが生じ，慣性半径が変化する可能性がある．しかし，M24L48 は結晶中で対称性の

高い構造をとっており，その対称性が崩れたとき，慣性半径はむしろ減少する．したがって，分子構造

の変化は慣性半径の差には影響していないと考えられる．また，M24L48 中の Pd2+に配位した溶液中カウ

ンターアニオンにより，慣性半径が 0.3Å 程度僅かに増大することがわかったが，この変化も慣性半径

の差を説明できない．

そこで，溶液中において会合体が存在すると仮定した．実際に籠状物質を数ヶ月にわたって長時間液

中に放置すると会合体を構成することが報告されている[6]．したがって，作成直後の試料にも二量体を

はじめとする多量体が含まれていると考えられる．そこで，水溶液中に M24L48 の単量体と二量体が存在

すると仮定し，慣性半径が一致するような両者の存在比（[単量体]：[二量体]）を求めることとした．単

量体が二量体に遷移している割合 r は，  
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r = Re2−R𝑚2

2R𝑑
2−(R𝑒2+R𝑚2 )

 (2.1) 

と表せる．実験結果から得られる慣性半径を Re（= 24.8 Å），結晶構造における単量体，二量体の慣性

半径の計算値をそれぞれ Rm（= 20.3 Å），Rd（= 31.6 Å）として上式に代入すると， r = 0.207 となり，し

たがって，[単量体] : [二量体] ＝ 1 : 0.13 であることがわかった． 

この混合比において実験結果と計算結果の慣性半径は一致し，図 3 に示すように散乱プロファイルも

第一ピークまでよく一致していることが分かる．しかし，まだ第二ピークの近傍（Q = 0.3 – 0.5 Å-1）で

実験結果が計算結果と比べて強い散乱強度を示しており，さらなる考察が必要である．

図 3. 実験結果と計算結果（ニ量体を考慮）の比較． 

2.2. 余剰物質による影響 

図 3 の高角領域において，実験結果の散乱強度が増大する要因として余剰物質の存在が考えられる．

本来はこのような物質を含んだものをバックグラウンドバッファとして用いることで，試料単体の散乱

強度を計算するのだが，合成実験の都合上，条件を満たすバッファを用意することが困難であった．し

たがって，余剰物質による影響を実験結果から差し引くことで，M24L48 単体での散乱を求める必要があ

る．

余剰物質としてまず考えられるのが，M24L48 の生成反応が完全には進行しなかったために残留する未

反応物質である．しかし，1H NMR による検出結果から，M24L48 は 100%の収率で生成したことがわか

った．次に考えられるのが M24L48 の生成時や調製時に加えられる物質の過剰分である．実際，M24L48

の生成時や試料調製時に定量的に反応を進行させるため，Pd(OTf)2 と Ag(OTf)を過剰に加えていること

がわかった．これらが最大限溶液中に残るとすると Pd(OTf)2：1.2mM，Ag(OTf)：1.7mM が余剰物質と

して存在することとなる．これらが実験結果に及ぼす影響について考察したい．

(a) 透過率の変化 
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実験結果の散乱関数 I𝑒𝑥𝑝 は，データ処理の過程において式(2.2)のような透過率補正が行われている． 

I𝑒𝑥𝑝 = I𝑠𝑜𝑙
T𝑠𝑜𝑙

− I𝑏𝑢𝑓
T𝑏𝑢𝑓

 (2.2) 

I𝑠𝑜𝑙，I𝑏𝑢𝑓は溶液，溶媒それぞれの散乱強度であり，T𝑠𝑜𝑙，T𝑏𝑢𝑓は溶液，溶媒それぞれの透

過率である．透過率が悪化することで補正後のデータは大きく見積もられるため，式(2.3)のように溶

液の透過率から余剰物質の透過率T𝑠𝑜𝑙を排除したもので再補正を行う必要がある． 

I𝑒𝑥𝑝 = I𝑠𝑜𝑙
T𝑠𝑜𝑙  T𝑠𝑢𝑟⁄ − I𝑏𝑢𝑓

T𝑏𝑢𝑓
 (2.3) 

試料の厚み(3mm)と X 線の波長(1.0Å)から Pad(OTf)2 と Ag(OTf)それぞれの透過率を求める[7]と， 

・Pd(OTf)2 – 1.2mM ：0.997 

・Ag(OTf) – 1.7mM ：0.994 

となり，T𝑠urはこれらの積算値 0.991 となる．したがって，再補正された実験結果の散乱強度は元のも

のよりも小さくなる．

(b) 余剰物質による散乱 

溶液中に余剰物質が存在するとき，余剰物質同士の相関による散乱が発生する．実験結果にはその散

乱も含まれているため， Pd(OTf)2，Ag(OTf)，の散乱長から余剰物質同士の相関による散乱を求め，補

正として実験結果から差し引く必要がある．

(a)，(b)の補正により余剰物質による影響を排除した実験結果と計算結果の比較を図 4 に示す．第二ピー

ク近傍（Q = 0.3 – 0.5 Å-1）において実験結果の散乱強度は減少し，計算結果とよく一致している． 

図 4. 実験結果と計算結果（二量体，余剰物質を考慮）の比較． 
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3. まとめ

今回，小角散乱法を用いてはじめて大型籠状物質 M24L48 の水溶液中での構造解析を行った．その結果，

M24L48 は試料生成直後でも溶液中で多量体を形成しており，[単量体] : [二量体] = 1 : 0.13 の存在比を持

つことが判明した．また，溶媒中の残留余剰物質の影響も考慮することで，散乱関数を全ての測定領域

において実験結果をよく再現する構造モデルを構築することができた．今後この手法を用いることによ

り，多岐にわたる大型籠状物質の水溶液中での構造の解明が可能になると期待される． 
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1. 超伝導磁石の放射線耐性

近年の加速器の大強度化、高エネルギー化に伴い、加速器や実験装置に用いる超伝導磁石も非常に高

い放射線環境下で運転されることが要求されている。CERN 研究所の LHC 加速器のアップグレード計

画 1) や、J-PARC に提案されているミューオン電子転換過程探索実験 COMET 2) では 1021～1022 n/m2の

中性子に超伝導磁石がさらされると予想されており、超伝導線や伝熱材、絶縁材、構造材料などといっ

た超伝導磁石を構成する材料の劣化が磁石の安定性、寿命に影響する。本研究は耐放射線超伝導磁石を

開発することを目的としており、上記の高エネルギー物理学実験装置のみならず、原子炉駆動用加速器

等を超伝導磁石を使って大強度化するためにも重要な知見を与える。

NbTi 等の代表的な超伝導体は 1022 n/m2 程度の中性子照射量までは超伝導性能を保つ事が知られてい

る 4,5)。一方、超伝導線材には銅やアルミを安定化材として付加しており、超伝導磁石を安定に運転する

ためには、安定化材の放射線による劣化を評価しておく必要がある。安定化材には良好な電気伝導度と

熱伝導度を持つことが要求されるが、放射線照射によって格子欠陥、転位が生じることで劣化する。特

に超伝導磁石の運転温度である極低温環境ではこれら欠陥が蓄積し、不安定性やクエンチ時の故障につ

ながる恐れがある。銅やアルミなどの純金属については、極低温において原子炉などの中性子を使って

電気伝導度の劣化や、常温までの昇温途中の回復過程について過去に良く調べられている 6,7) 。ここで

は、超伝導線の安定化材として用いられている加工歪みを残したアルミ合金と、超伝導線に使われてい

る無酸素銅のサンプルについて、極低温での中性子照射量と電気伝導度の関係を測定した 2011 年度お

よび 2012 年度の試験結果について報告する。アルミは室温でアニールすることにより放射線損傷によ

る抵抗劣化が 100％回復するのに対し、銅は 90%程度までしか回復しない事が予想されている。これを

確認するため、2012 年には 2011 年に引き続き同じ試料を再度照射試験した。2010 年度の照射試験につ

いては文献 10)に報告されている。 

2. アルミ安定化超伝導線

COMET 実験（J-PARC E21）では、超伝導ソレノイド磁石の中心に陽子標的を配置し、大強度ミューオ

ンビームを生成する計画である 3)。陽子標的からの強烈な放射線から超伝導コイルを守るためコイル内

側にシールドを挿入するが、それでも透過してくる中性子量は、実験終了までに 1021 n/m2 に達すると予

想されている。そこで、特に放射線の厳しい領域のコイルには、核発熱を抑えるためにアルミ安定化超

伝導線を用いる。アルミ安定化超伝導線は通常の銅安定化線に比べて、軽量で低温での残留抵抗が小さ

く、さらに高純度アルミに添加剤を加え、冷間加工を施すことで、高強度化できる。このような利点を

持つアルミ安定化超伝導線は、すでに CERN 研究所 ATLAS 実験の検出器ソレノイド磁石 8) をはじめ、

高エネルギー物理実験等で実用されている。

超伝導線安定化材の極低温での中性子照射試験 

（高エネ研、阪大理 1、京大原子炉 2）○吉田誠、中本建志、荻津透、菅野未知央、飯

尾雅実、佐々木憲一、槙田康博、西口創、三原智、吉村浩司、青木正治 1、板橋隆久 1、

久野良孝 1、佐藤朗 1、栗山靖敏 2、宮田清美 2、森義治 2、秦斌 2、佐藤紘一 2、徐虬 2、

義家敏正 2 
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3. 照射試料

2011 年度および 2012 年度の照射試験では、5N 純アルミにイットリウムを 0.2%添加して高強度化し

たアルミ安定化材、および超伝導線に使われる無酸素銅の電気抵抗の劣化を測定した。アルミ試料は、

超伝導線の試作品から切り出した（図 1）。冷間加工による歪を保存するためワイヤー放電加工によって

断面 1x1 mm2、長さ約 70 mm に成型し、銅スリーブにてリード線を圧着した。試料の両端には電流導入

用リード線を圧着、電圧測定用リード線を 45 mm 間隔で圧着し、4 端子法により電気抵抗を測定した。

また、超伝導線に使われる無酸素銅のサンプル（線径 1ｍｍ）を日立電線より入手し、熱処理後に長さ

60ｍｍ（電圧端子間距離 35mm）に加工した（図 1）。 

4. 低温照射施設

中性子源には京都大学原子炉実験所の研究炉（KUR）を用いた。超伝導磁石の運転温度付近の低温で

中性子を照射するため、KUR の E-4 水平照射孔に設置された低温照射施設(LTL) 9) を利用した。試料と

共に照射した Ni 片の放射化量測定によると、熱出力 1 MW で原子炉を運転したときの高速中性子束は

1.4×1015 n/m2/sec である。 

5. 結果

2011 年 11 月の試験結果を図 2 に示す。10K に冷却後、KUR を熱出力 1MW で 52 時間連続運転し、低

温環境下での中性子照射による抵抗増加をその場測定した。このとき得られた高速中性子フルエンスは

2.6x1020 n/m2 である。運転開始直後に温度が 10K から 12K に上昇したが、その後、金鉄熱電対で測定し

た温度はおおよそ安定して 12K-13K であった。CERNOX 抵抗温度計は照射中徐々にドリフトし、最終

的に 15K を指したが、これは中性子照射の影響と思われる。アルミ材については、1020 n/m2 あたり 0.027 

nΩm の抵抗率増加を観測した。銅試料については、2.6 マイクロオームから 3.7 マイクロオームに抵抗

が増加し、1020 n/m2 あたりの抵抗率の増加は 0.009 nΩm であった。試料抵抗は照射時間と共に上昇する

ことが観測され、1020 n/m2 以下の低い線量から照射損傷が線形的に現れる事が分かった。 

2012 年 11 月には、同じ試料を再度 LTL にて照射した。原子炉運転前に試料を冷却したところ、最低

到達温度は 2011 年に比べて若干高く 13K であった。このとき、アルミの残留抵抗は 2011 年の照射前の

値とほぼ一致したが、銅については、若干高い抵抗値を示した。2011 年は 10K で 2.6 マイクロオームだ

ったが、一旦室温で保管した後、2012 年の冷却した際には 13K で 2.8 マイクロオームの残留抵抗を測定

した。測定の系統誤差の可能性もあるが、2011 年照射によって受けた損傷が 10%-20%残っていた可能

FIGURE 1. (Left) The aluminum sample cut from the aluminum stabilized superconductor attached with a 

voltage sense wire. (Right) Copper sample for superconductor matrix provided by Hitachi Cable Ltd. 
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性が高い。2012 年の照射試験の結果を図 3 に示す。最低到達温度は若干高く 13K であったが、試料の

抵抗増加量などはおおむね 2011 年の結果と一致した。 
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FIGURE 2. Measured resistance changes during neutron exposure by KUR as a function of exposure time. The 
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6. 結論

超伝導線の安定化材に使われるアルミおよび銅について、2011 年と 2012 年の 2 回、同じ試料の照射

試験を行った。2 回目の照射前の残留抵抗を測定することで、銅の放射線損傷は室温では完全には回復

しない可能性が示された。繰り返し照射の効果については、2011 年とほぼ同じ傾向の結果となった。 
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1. はじめに

現在進められている放射性廃棄物処分の安全評価の信頼性向上には、廃棄物に含まれる放射性核種の

地下水中における移行挙動を定量的に把握、予測することが不可欠である。特に、高レベル放射性廃棄

物や TRU 廃棄物には、半減期が数万年から数百万年に及ぶアクチニド核種が含まれており、超長期に

及ぶ核種移行挙動の評価を行う必要がある。地下の還元雰囲気中ではアクチニド元素は 4 価イオンとし

て振る舞い、水溶液中では、強い加水分解反応によりアモルファス水酸化物として沈殿し、中性 pH で

の溶解度は極めて低いとされる 1,2)。しかし、4 価アクチニドは、加水分解により、微小なコロイド種を

形成する場合があることが報告されており 3)、このような場合、‘見かけの溶解度’の上昇やコロイド状

態による移行促進などが懸念される。長期安全評価では、アモルファス水酸化物やコロイド種を含む 4

価アクチニドの溶解度について、特に、熱力学的安定性の観点から考察を行う必要がある。

既報では、4 価イオンであるトリウムおよびジルコニウムについて、常温で溶解度試験を行い、溶解

度制限固相としてのアモルファス水酸化物や nm サイズのコロイド種が、かなり安定に存在しうること

を明らかにした 4,5)。これらの固相および化学種の熱力学的安定性について、さらに検討するためには、

異なる温度条件下での溶解度を明らかにする必要があるが、これまでほとんど知見が得られていないの

が現状である。そこで、本研究では、まず、固相状態に及ぼす温度影響について考察するため、4 価ト

リウム水酸化物の溶解度試料を 90℃条件下で一定期間、静置した。所定期間後、25℃に冷却し、限外フ

ィルターろ過した後、Th の溶解度測定および固相の XRD 分析を行った。溶解度を解析することで溶解

度積を求め、固相変化との関連性について考察した。

2. 実験

試料溶液調製は過飽和法により行った。Th 過塩素酸母溶液を希釈し、Th 濃度を 0.001 mol/dm3 (M) に

調整し、ポリプロピレン製のサンプルチューブに入れた。それぞれのサンプルチューブに、所定量の水

酸化ナトリウム溶液および NaClO4 溶液を加えることで、試料溶液の pH（pH＝1-8）およびイオン強度

（I＝0.1, 0.5 および 2.0）を調整した。調製した試料溶液を 90℃に設定した恒温器内に静置し、所定の期

間加熱した。恒温器から取りだした後、25℃に自然冷却し、試料の水素イオン濃度（pHc）を測定した。

上澄み液を限外ろ過し（Millipore 3k - 100k Da NMWL）、ろ液を硝酸で希釈、ICP-MS（HP4500，Hewlett 

Packard）により Th 濃度を定量した。固相試料については、同様の方法で調製、加熱した。25℃に冷却

した後、試料溶液の pHc を測定し、遠心沈降によって固相を分離し乾燥させ、XRD（RINT2000, RIGAKU）

により分析した。

トリウム水酸化物溶解度に及ぼす加熱の影響

（京大院工、京大原子炉 1）○小林大志、佐々木隆之、藤井俊行 1、山名元 1、 

森山裕丈 1 

(P11)
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3. 結果と考察

3.1 90℃加熱後の Th 溶解度 

図 1 に各イオン強度における 90℃加熱後

の Th 溶解度（3kDa フィルターろ過）を示

す。また、25℃におけるアモルファス水酸

化物（Th(OH)4(am)）および結晶性酸化物

（ThO2(cr)）の溶解度を併せて図 1 に示す 5)。

加熱時間の増加とともに Th 溶解度は減少

しており、2 から 3 週間の加熱後の溶解度

は、25℃で静置したアモルファス水酸化物

の値に比して数桁程度低い値となった。初

期のアモルファス水酸化物固相が加熱によ

って変化することで、溶解度制限固相が変

化したと考えられる。また、イオン強度の

違いによる溶解度への顕著な影響はほとん

ど見られていない。図１に、Rai らによる

Th 溶解度実験の結果 6)を示す。Rai らは、

Th アモルファス水酸化物の溶解度試料を

90℃で加熱し、さらに、90℃下において pHc および Th 溶解度を測定した。ただし、Rai らの実験では、

加熱期間が 76 日間と、本実験結果と比較して長期であり、固相の XRD スペクトルからも固相の結晶化

がかなり進行している可能性が示された 6)。 

図 2 に異なる孔径のフィルターを用いてろ過した後の溶解度を示す。3～100ｋDa のフィルターろ過

後の溶解度はほぼ同じ値を示しており、90℃加熱後の溶液中には nm サイズのコロイド種がほとんど存

在していないことを示唆している。

図 1 90℃加熱・冷却後の

3kDa フィルターろ過した Th 溶解度

図 2 90℃加熱・冷却後の 3～100kDa フィルターろ過後の Th 溶解度 

detection 
limit

94



図3に90℃加熱後の固相のXRDスペクトルを初期のアモルファス沈殿（Th(OH)4(am)）および結晶性の酸

化物（ThO2(cr)）とともに示す。I = 0.5における39日間加熱後の固相には、ThO2(cr)に相当するピークが

表れており、初期アモルファス固相の結晶化が進行したことが示唆されている。しかし、ThO2(cr)のピ

ークと比較すると、39日間加熱後の固相のピークはかなりブロードであり、完全には結晶化していない

可能性が考えられる。また、3日間の加熱後では、結晶化はほとんど進行していない。さらに、I = 0.1

および2.0では、7日間加熱後の固相のスペクトルを示す。I = 0.1の7日後では、ThO2(cr)に相当するブロ

ードなピークが見えている一方、I = 2.0では、ThO2(cr)に相当するピークのみならず、いくつかの鋭いピ

ーク(2θ = 32, 35, 37.5および52 º)が表れており、これらのピークはNaThO3(s)のピークとして報告されて

いるピーク7)と一致する。高イオン強度条件下では、アモルファス水酸化物が結晶化した酸化物だけで

なくTh-Na塩の混合物が生成している可能性が考えられる。 

R
el

at
iv

e 
In

te
ns

ity

3.2 Th 溶解度の解析と溶解度積の算出 

固相の XRD 分析から、90℃で加熱することにより、初期のアモルファス水酸化物の結晶化が進んで

いることが示唆された。XRD スペクトルから、生成した固相は、結晶性酸化物（ThO2(cr)）とも異なる

と考えられ、本研究では、生成した固相を新たに ThO2(s,90)と仮定する。 

(1) 

(2) 

図 3 90℃加熱後の固相の XRD スペクトル 

4+
2 2Th +4OH ThO (s,90) 2H O⇔ +‐

4+ 4
sp,90 [Th ][OH ]K = ‐
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異なる孔径のフィルターろ過による溶解度測定の結果から、90℃加熱した場合は、25℃で静置した場合
5)と異なり、液相中には nm サイズのコロイド種はほとんど存在していないと考えられたため、Th 溶解

度（[Th]tot）は加水分解種の濃度和として下式で表される。 

(3) 

ここで、β1,n（n = 1-4）はそれぞれの加水分解定数を表す。図 1 で得られた Th 溶解度データに対して、

式(3)を用いた最小二乗法による解析を行い、固相の溶解度積求めた。加水分解定数は文献値の値 8)を用

い、イオン強度は SIT 法 1)により補正し、イオン相互作用係数は 0.67,0.45,0.3 および 0.159)を使用した。

得られた溶解度積の値および解析に使用した加水分解定数の値を表１に示す。本研究では、90℃加熱後、

25℃に冷却して溶解度測定を行ったため、用いた熱力学定数および得られた値は、25℃での値である。 

表１ トリウム水酸化物・酸化物の溶解度積および加水分解定数（I = 0） 

Species After heating 
at 90°C 

Kept at room 
temperature 

Th(OH)4(am) log K°sp –48.05)

ThO2(90,s) log K°sp,90 –51.4±0.2 

ThO2(cr) log K°sp –54.210)

ThOH3+ log β°1,1 12.28) 

Th(OH)2
2+ log β°1,2 23.08) 

Th(OH)3
+ log β°1,3 23.78) 

Th(OH)4(aq) log β°1,4 39.18) 

図４に Th 水酸化物および酸化物の溶解度積を固相の粒子サイズの関数として整理した図 10)を示す。

Schindler らは、固相の粒子サイズが非常に小さい場合、溶解度積の値が粒子のサイズに反比例して

増加することを提案した 11)。これは、固相の粒子サイズが小さい場合、単位モル辺りの表面積が大

きくなり、モルギブスエネルギーが異なることに起因する。本実験で得られた 90℃加熱後に生成し

た固相の溶解度積は log Ksp,90 = -51.4 であり、Th(OH)4(am)と ThO2(microcryst.)の溶解度積として報告

されている値の中間の値となった。今後、固相の粒子サイズを調べ、加熱による固相変化について

溶解度積と粒子サイズの関連性について検討を進める。

4. 結論

本研究では、地層処分安全評価の長期評価に資するため、アモルファス水酸化物やコロイド種を含む

( )
( )

4+ - - 2 - 3 - 4
tot 1,1 1,2 1,3 1,4

sp,90 - - 2 - 3 - 4
1,1 1,2 1,3 1,4- 4

[Th] =[Th ] 1+ [OH ] [OH ] [OH ] [OH ]

1+ [OH ] [OH ] [OH ] [OH ] ,
[OH ]
K

β β β β

β β β β

+ + +

= + + +
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4 価アクチニドの溶解度について、溶存種および

固相の熱力学的安定性の観点から考察を行った。

90℃加熱条件下で Th 溶解度試験を行い、25℃に

冷却した後、溶解度を測定した。90℃で加熱する

ことにより、初期のアモルファス水酸化物固相の

結晶化が進行し、溶解度が大幅に低下することを

確認した。また、90℃加熱後では、溶解度に及ぼ

すコロイド種の寄与が少ないことを見出した。加

熱後の溶解度制限固相を新たに設定し、溶解度積

を求めた。得られた溶解度積の系統性について考

察を進めるため、今後、固相の粒子サイズに着目

する必要がある。
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中性子照射による金属材料中の炭素 14 の生成とその溶出挙動 

(京大工、京大原子炉 1) ○伊達海斗、佐々木隆之、高木郁二、秋吉優史、小林大志、 

藤井俊行 1、奥村良 1、福谷哲 1、森山裕丈 1、山名元 1 

1．はじめに 

軽水炉等で発生する低レベル放射性廃棄物はそれらの特性に応じて４つのグループに分

類されており、それぞれの特性に適した処分方法が求められている。しかし、グループ 2

に分類されているハル・エンドピースとよばれる燃料被覆管のせん断片や燃料集合体末端

部に関してはその特性について未だ十分な知見が得られておらず、具体的な処分方法や処

分深度の検討が進められている段階である。特に、ハル・エンドピース廃棄物中に含まれ

る放射性核種の一つである炭素 14 は、半減期が 5730 年と比較的長く、廃棄物中のインベ

ントリが高いことに加え、廃棄体から主に有機物として放出され、各種バリア材への収着

性が低いと考えられており、低レベル廃棄物地層処分の安全評価における重要核種とされ

ている[1]。このような背景のもと、グループ 2 に分類される廃棄物の処理に関する安全評

価の信頼性向上のために、廃棄体からの炭素 14 浸出速度や放出される炭素 14 のより詳細

な化学種の同定、各種バリア材への収着挙動の評価など、炭素 14が環境へ与えうる影響を

総合的に評価することが求められている。 

本研究では、ハル・エンドピース廃棄物の模擬材料として炭素 14を含む金属粉末材料を

数種類作成し、浸漬実験を行うことで、廃棄体から放出される炭素 14の放出速度や化学形

態に関する知見を得ることを目的とし、炭素 14を含む金属粉末材料の調整とその分析を行

った。 

2．実験 

炭素 14は窒素 14と中性子との核反応により生成される。そこで、炭素 14を含む金属粉

末試料を作製するため、金属粉末を密閉窒素雰囲気中で 973K～1023Kで保持することによ

り試料中に窒素を吸蔵させ、京都大学研究用原子炉(KUR)において中性子照射を行った。実

験に使用した金属粉末試料は、ジルコニウム合金製の使用済み燃料被覆管を模擬したジル

コニウム粉末(レアメタリック社製；99.9％)及び Zry-4粉末(ニラコ社製；研削により粉末試

料を調整)、及びステンレス製のエンドピースを模擬した SUS316L粉末(ニラコ社製)である。

温度上昇に伴って窒素がジルコニウム粉末中に吸蔵していく様子を Fig.1に示す。また、ジ

ルコニウム粉末及び Zry-4粉末については、酸化膜付き使用済燃料被覆管を模擬するために、

窒素を吸蔵させた後大気中加熱を行うことで酸化膜付きの金属粉末試料を作製した。調整

した試料の同定を行うため、走査型電子顕微鏡(SEM)及び X 線回折法(XRD)による分析を

行った。 

(P12)
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Fig.1 温度上昇に伴うジルコニウム粉末への窒素吸蔵の様子 

3．結果と考察 

3.1 試料作製実験 

 窒素吸蔵試験と酸化処理試験の条件及び結果を Table.1と Table.2にそれぞれ示す。吸蔵

された窒素及び酸素の量は、加熱前後での系内の圧力差を測定することにより算出した。

これらの試料を京都大学研究用原子炉（KUR）の中性子照射設備である水圧輸送管にて

5MW運転時（熱中性子束…8.2x1013[n/cm2/s]）で 3時間中性子照射を行った。この中性子

照射により試料中に生成された炭素 14 の密度を Table.3 に示す。全ての試料で 1g あたり

数 kBqの炭素 14を導入できたと考えられる。 

Table.1 窒素吸蔵試験の加熱温度と窒素吸蔵量 

Samples Zirconium Powder Zry-4 Powder SUS316L Powder 

Heating Temperature[℃] 750 720 750 

Nitrogen Weight 

Percent [%]  
1.7 0.7 0.6 

Nitrogen Atomic 

Percent [%] 
10.4 4.7 3.8 
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Table.2 酸化処理試験の加熱温度と酸素吸蔵量 

Samples Zirconium Powder  Zry-4 Powder 

Heating Temperature[℃] 300 400 

Oxygen Weight 

Percent [%] 
7.8 3.9 

Table.3 中性子照射により試料中に生成された炭素 14の密度 

samples 
Zirconium Powder Zry-4 Powder SUS316L Powder 

oxide oxide 

C-14 density 

[kBq/g] 
5.1 4.7 2 1.9 1.5 

3.2  作製試料の SEM観察 

 Fig.2～4に作製した中性子照射前の試料の SEM画像を示す。各粉末試料の粒径について

調べたところ、その粒径分布は、ジルコニウム粉末は 1～10μm、Zry-4 粉末は 100～200

μm、SUS316L 粉末は 10～50μm であることが分かった。また、ジルコニウム粉末及び

Zry-4粉末については、窒素吸蔵前後で試料の表面状態に差異は見られなかったが、酸素を

吸蔵させた試料では表面にクラックが生じているのが観察された(Fig.2,3)。これは、試料表

面に酸化膜が形成されたことに起因すると考えられる。また、SUS316L粉末では窒素を吸

蔵させた試料の表面に斑点が生じているのが観察され(Fig.4)、窒素吸蔵による窒化物析出

の可能性が考えられた。 

Fig.3 酸素吸蔵後の Zry-4

粉末の SEM画像 

Fig.2 酸素吸蔵後のジルコニ

ウム粉末の SEM画像 

Fig.4 窒 素 吸 蔵 後 の

SUS316L粉末の SEM画像 
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3.3 X線回折法(XRD)による分析 

 各試料の X線回折パターンを Fig.5-7に示す。ジルコニウム及び Zry-4では、窒素を吸蔵

させることにより回折ピークが低角側へシフトし、窒化ジルコニウムに相当するピークの

生成は確認されなかったことから、ジルコニウム及び Zry-4へ吸蔵された窒素原子は固溶状

態で存在していると考えられる。また、酸素を吸蔵させたジルコニウム及び Zry-4では酸化

ジルコニウムのものと思われる回折ピークが見られた。一方、SUS316Lでは窒素の固溶に

よる回折ピークのシフトは見られず、XRD の結果から SUS316L 中に含まれる窒素の存在

状態を確認することはできなかった。 

Fig.5 ジルコニウム粉末各試料の X線回折パターン [Zr：ジルコニウム粉末； Zr+N： 

窒素を吸蔵させたジルコニウム粉末； Zr+N+O：窒素を吸蔵させた後、酸素を吸蔵させた

ジルコニウム粉末； ■：ZrO2(111)[2]] 

Fig.6 Zry-4粉末各試料の X線回折パターン [Zry-4：Zry-4粉末； Zry-4+N： 

窒素を吸蔵させた Zry-4粉末； Zry-4+N+O：窒素を吸蔵させた後、酸素を吸蔵させた 

Zry-4粉末； ■：ZrO2(111)] 
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Fig.7 SUS316L 粉末各試料の X 線回折パターン  [SUS316L：SUS316L 粉末； 

SUS316L+N：窒素を吸蔵させた SUS316L粉末]  

4．まとめ 

 本実験では、炭素 14浸漬実験に用いるため窒素を吸蔵させた金属粉末試料を調整し、そ

の同定を行った。SEM 及び XRD による分析の結果、ジルコニウム粉末及び Zry-4 粉末中

に含まれる窒素原子は固溶状態であり、さらに酸素を吸蔵させた試料では、表面に酸化ジ

ルコニウムでできた酸化膜が形成されていることが示唆された。また、SUS316L粉末中に

含まれる窒素原子は窒化物として析出している可能性が示された。今後は中性子照射によ

り生じた誘導放射能（Zr-95、Fe-59等）の減衰を待って浸漬実験を行う予定である。 
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１．背景 

１‐１．小角散乱法

2 つの波が干渉すると新たな波ができる．これが散乱の基本である．散乱実験では試料に X 線や中性

子を入射（ダイレクトビームという）させ，角度 2θ へ散乱された散乱強度を距離 R だけ離れた検出器

で測定する．例えばある面が間隔 d で積み重なった構造に波が入射する場合，その波長λを固定し散乱

角 θを変化させながら測定を行うと，Bragg の式により面間隔 d を求めることが出来る．またこの波の

位相差は直接観測できないが，干渉波の強度は位相差に依存し，位相差が 2nπのときに干渉波の強度は

最大になり(2n+1)πのとき最小となるので，強度を測定すると位相差に関する情報を得ることができる．

波の位相差により散乱強度が決まり，波を散乱させる原子の位置により位相差が決まるため，散乱強度

を測定すると散乱体(原子や分子)の配置がわかる．散乱ベクトル q の大きさ|q|=q は X 線や中性子線の

波長 λを用いて， 

λ
θπθ

λ
π sin4sin22 =





=θ

と表すことが出来る．

この定義を用いると，Bragg の式より，q を用いて散乱長 d は， 

q
d π2
=

と表せる．

散乱角 θが小さい場合には q の逆数で与えられる

散乱長 d は大きくなるため，大きな距離スケールの

観察が可能となる．散乱角が 5 °以下の場合，この

様な観察手段を小角散乱法(Small Angle Scattering，

SAS)と呼ぶ．散乱ベクトルでいうと 0.3 Å-1 以上の

範囲である．ただし，実際には q=0 付近はダイレク

トビームの影響で測れないため，測定できるのは 20

Å～1000 Åの構造だと言われている．このスケー

ルは分子が数個～数十個集まったような領域に相

当し，広角で見るには大き過ぎ，顕微鏡で観察する

には小さすぎるため，小角散乱はミセルなどの集合

分子や高分子，コロイドなどの大きさや形を知るた

めに必須の方法である．

KUR-SANS を用いたミセルのナノ構造計測 

（九大院工、京大原子炉 1）○原 一広、柳野 智、宮崎智博、吉岡 聰、 
大場洋次郎 1、佐藤信浩 1、杉山正明 1 

図１ KUR－SANS による散乱プロファイルの例 

(P13)
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１‐２．SAXS と SANS 

線源について述べると，Ｘ線を用いる場合を小

角 X 線散乱（Small Angle X-ray Scattering，SAXS），

中性子を用いる場合を小角中性子散乱（Small 

Angle Neutron Scattering，SANS）と呼ぶ．X 線の散

乱能は物質の電子密度差の 2 乗に比例するので，

原子番号が大きいほど散乱断面積が大きい．一方，

中性子の散乱能は散乱原子の原子番号には関係な

い．表１は本実験で用いた元素の X 線に対する原

子散乱因子，表２は中性子に対する散乱長である．

SAXS では，Cu の分布に起因した散乱が最もよく

観察される．一方，中性子では試料中の水分は重

水に置換されているため，最もよく観察されるの

は，D との散乱長の差が最も大きい H の分布に起

因した散乱である．

１‐３．KUR-SANS 

図 2 に KUR-SANS 実験装置と概略図を示す．原

子炉より放射される中性子線を Ni-Ti 多層膜モノ

クロメーターにて λ =2.8 Åに単色化し重水中に

調製した試料に入射し，散乱中性子プロファイル

表 3  X 線に対する各元素の原子散乱因子 

sinθ/λ 
fx 

H C O Cu2+ 
0 1 6 8 27 

0.01 0.998 5.99 7.992 26.989 
0.02 0.991 5.958 7.967 26.956 
0.03 0.98 5.907 7.926 26.901 
0.04 0.966 5.837 7.869 26.824 
0.05 0.947 5.749 7.798 26.726 
0.06 0.925 5.645 7.712 26.608 
0.07 0.9 5.526 7.512 26.469 
0.08 0.872 5.396 7.501 26.311 
0.09 0.842 5.255 7.378 26.134 
0.1 0.811 5.107 7.245 25.939 
0.11 0.778 4.952 7.103 25.728 
0.12 0.744 4.794 6.954 25.5 
0.13 0.71 4.633 6.798 25.258 
0.14 0.676 4.472 6.637 25.001 
0.15 0.641 4.311 6.472 24.732 

表 2 中性子に対する各元素の散乱長と散乱断面積 

H D C O Cu 

散乱長 -3.74 6.67 6.65 5.80 7.72 

散乱断面積 1.757 5.59 5.55 4.23 7.49 

図 2 CN-２中性子小角散乱実験装置 

θ<5° 

(Deutrated）

Scattered Neutron

2-D Detector

Neutron beam Monochromator
Ni-Ti

λ=2.8 Å

Beam stopper

Sample
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を検出器により観測する．

１‐４．ミセルと実験目的

本実験では，界面活性剤の形成するミセルのナノ

構造計測を行う．両親媒性物質である界面活性剤は

分子構造から様々な性質を持つ．その一つに異相間

界面で特異な界面吸着を行い，これにより界面張力

を低下させることが知られている．また，分子会合

や配向吸着により様々なナノ構造挙動を示し，特に

CMC（臨界ミセル濃度）以上でミセルと呼ばれる界

面活性剤集合体を形成する．ミセルは中心部に疎水

基を持った集合体であり，水に溶けにくい物質を内

部に閉じ込めることが可能である。このような特質

を利用して，現代産業のあらゆる部門に用いられる

界面活性剤だが，筆者らは特に界面活性剤が内部に

金属イオンを取り込んで凝集するという性質を利

用した浮遊選鉱法（浮選法）による排水処理，環境

浄化材としての研究を行っている．特に本研究では

重金属吸着過程配におけるその構造挙動に着目し

た．分子間力等の非常に弱い相互作用により構成さ

れるミセル系では金属-界面活性剤間のわずかな相

互作用がその構造に大きく影響を受けると考えら

れる．この内部構造を詳細に解析し，挙動を理解す

ることは効率的な材料設計・開発を行う上で諸物性

向上の指針となると考えられ，非常に興味深い研究

対象である．

このような金属・界面活性剤の混在する系においてこれまで SAXS の実験が数多く行われているが，

上述のように金属に比べ界面活性剤では X 線に対する散乱能がはるかに小さいため，界面活性剤そのも

のを観測する実験は充分に行われていない．一方で中性子はマトリックスを重水で調製することにより

ミセルを構成する界面活性剤自体の観察が可能である．この様な状況から本研究では，界面活性剤が形

成する数 10~100 nm の大きさの構造変化を詳細に観測することを目的として，中性子ビームを用いた中

性子小角散乱 (SANS) 実験を行った．さらに同試料について SAXS 測定も行い，KUR-SANS の有用性

について検討した．

２．実験方法

本研究では，界面活性剤として Sodium Oleate (SO)を選択し，重水を用いて 30 mM の濃度に調製し，

石英セルに封入し，散乱実験用試料とした． SANS 実験は，京都大学原子炉実験所(KUR)の CN-2 にお

いて行った．本実験ではモノクロメーターにより波長 2.8 Å に単色化した中性子ビームを用いた．さら

に同試料について，高エネルギー加速器研究機構(KEK)の物質構造科学研究所放射光実験施設(Photon 

図 3 金属吸着ミセルのコントラスト変化 
（上）SANS 
（下）SAXS 
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Factory)設置のビームライン BL-10C（酵素回折

計）において SAXS 実験を行った。(λ=1.488 Å) 

３．結果

３－２．界面活性剤のナノ構造

図 4 は，Sodium Oleate (SO)を重水を用いて

30 mM の濃度に調製した試料の SANS プロフ

ァイルをその等方性から同一円周上での積算

を行ない 1 次元に変換したものである．これは

CMC に対して３倍程度に相当する．プロファ

イルには明瞭なピークの存在が確認できるが，

これは散乱体間干渉が存在する事を意味して

いると考えられる．従って各試料中には，ピー

クを生じさせる様な単一の相関長を持つはっ

きりとした構造が存在すると考えられる。散乱

ベクトルの大きさ q と相関長 d の関係式 d＝

2π/q から，相関長はオレイン酸ナトリウムで約

120 Å と考えられる． 

３－４．SAXS との比較 

一般に電子密度ゆらぎと散乱長密度ゆらぎ

のようすは異なるため SAXSと SANSでは異な

る散乱曲線を得られる場合がある．図 5 に同試

料の SAXS プロファイルを示す．0.12 Å-1付近

にピークが存在する．SANS に見られるピーク

とは異なりこれは core-shell 構造に基づく粒子

内干渉ピークと思われる．

４．結論

本研究により，KUR-SANS により SAXS とは異なるプロファイルを得ることが出来た．コントラスト

差から粒子内干渉ピークを除外することで粒子間干渉に対する情報を抽出できることが示され，ミセル

のナノ構造に対する KUR-SANS の有用性が確認された．今後はさらに金属混在状況でコントラストを

調整しプロファイルを比較していく予定である．

Nano-Scale Structure Measurements of Micelles by Utilizing KUR-SANS 
Tomo Yanagino, Tomohiro Miyazaki, Satoru Yoshioka, Yojiro Oba, Nobuhiro Sato, 
Masaaki Sugiyama and Kazuhiro Hara 
hara.kazuhiro.590@m.kyushu-u.ac.jp 

図 4 SANS プロファイル 

図 5 SAXS プロファイル 
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１．背景

１‐１．両親媒性物質としての界面活性剤とミセル形成

界面活性剤は剛直な長炭素鎖の一端にイオン基が繋がった独特の構造を持っているが，その構造の非

対称性から有用な性質を示すとともに，特徴的な凝集構造を形成する事が知られている．界面活性剤と

いう名前からもわかるその一番に挙げられる性質は，親・疎水界面において特異な界面吸着を行う事に

より，両親媒性物質として界面張力を大幅に低下させる界面活性を示す事である．この性質の利用によ

り，非常に多岐にわたり用いられる．身近なところでは，我々は体や衣服に着いた汚れを落とし清潔な

生活を送る事が出来るが，その際の状況について述べると，水中の衣服などについた油に対して疎水性

である界面活性剤の炭素末端が油に吸着して油を取り囲むとともに親水性末端が水中に出る事で水中

で可溶化し，油を水中に分散させて洗浄が起きる事となる．この様にして我々の健康的な日常生活に不

可欠な界面活性剤であるが，その際に形成される

様々の独特の分子構造は極めて興味深く広範な分

野において研究が行われて来ている．より詳細に

述べると，界面活性剤が臨界ミセル濃度（CMC）

と呼ばれる濃度を越えて溶媒中に存在すると分子

会合や配向吸着により様々のナノスケール構造を

示す事が知られているが，この独特の構造の中で

も一番基本的なものがミセルと呼ばれる界面活性

剤集合体である．ミセルは中心部に疎水基を持っ

た集合体であり，水に溶けにくい物質を内部に閉

じ込めることが可能である．近年では，このよう

な特質を利用してナノサイズ金属微粒子研究・開

発においても利用されるなど，現代産業のあらゆ

る部門において非常に重要な物質として知られて

いる． 

１‐２．浮遊選鉱法

鉱業分野における気泡を用いた鉱物資源の分

離・回収技術の一つとして，古くより浮遊選鉱法

（浮選法）が行われている．これは鉱物粒子の界

面化学的な性質の差を利用して選択的に各イオン

を分離する手法であり，この際，対象鉱物と反符

図 1 界面活性剤 

図 2 浮選装置図 

供給口 

気泡発生器 

排水

浮上産物 

CMC以下 CMC以上CMC以下 CMC以上

油

イオン吸着に伴う界面活性剤のミセル構造変化

（九大院工，京大原子炉1）○原一広、柳野智、宮崎智博、吉岡聰、大場洋次郎1、 

佐藤信浩 1、杉山正明 1 

(P14)
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号をもつ界面活性剤を捕集剤として用いることで

その回収効率を大きく向上させる．浮選法の概念

図を図２に示す．側部供給口より対象溶液を流入

させる．その後底部より気泡を発生させると外部

条件により不溶性沈殿（scum）やフォーム（form）

として対象元素が上昇し，分離・回収する．

浮選法はその処理容量，経済性，効率など非常

に実用性が高く，近年では鉱業のみならず工場排

水・放射性廃液の処理や海水中有価成分の回収な

ど多岐に応用が検討，積極的に研究が進められて

いる．

１‐３．浮選におけるナノ構造と実験目的

浮選過程において界面活性剤は捕集材として重

要な役割を果たす．外部条件に伴い，化学的およ

び静電気的に対象元素に吸着した界面活性剤が大

きく影響を受け，様々な構造挙動を取りうるが，

この変化はそのまま浮選結果を大きく左右すると

考えられる．従って，イオン浮選による効率的な

分離・回収の検討の為には，処理系の１つの指針

となると考えられる界面活性剤のナノ構造を詳細

に解析し分散挙動を正確に評価することは重要で

あると考えられるが，現在までこの処理系におけ

るその基礎的知見は必ずしも十分に得られておら

ず，非常に興味深い研究対象である．

この様な状況から本研究では，代表的な重金属

である銅イオンの存在下，界面活性剤が形成する

数 10~100 nm の大きさの構造変化を詳細に観測す

ることを目的として，中性子ビームを用いた中性

子小角散乱 (SANS) 実験を行った． 

２．実験方法

本研究では，界面活性剤として Sodium Oleate 

(SO)を選択し，重水を用いて 30 mM の濃度に調製

した．図 3 に構造式を示す．その後，各溶液に塩

化銅(CuCl2)水溶液(5 mM)を滴下し撹拌した後，塩

酸と水酸化ナトリウムを用いて pH 調整を行なっ

た．一部試料については 5 分間の浮選を行い，残

図 4 1.0 wt%オレイン酸ナトリウム水溶液へ 

図 6 本実験で使用した試料セル 

図 5 浮選後の試料 

図 3  Sodium Oleate 

（左）pH 14（右）pH 8 

 （下）pH 6 

塩化銅(Ⅱ)溶液 (a)0.0, (b)0.1, (c)0.2 wt%添加 
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存溶液を石英セルに封入して散乱実験用試料とした．

SANS 実験は，京都大学原子炉実験所 CN-2 において

行い，本実験ではモノクロメーターにより波長 2.8 Å

に単色化された中性子ビームを用いた．

３．結果

３－１．試料のマクロ変化

図 4 に，塩化銅水溶液を添加した直後の試料の状

態を示す．オレイン酸ナトリウムでは Cu 濃度の増加

に伴い溶液は白濁する．その後，0.2 wt%以上の濃度

では急激に緑色のスカム層を形成し，溶液そのもの

は無色透明な溶液に戻る．図 5 は pH を調整し吐出圧

力 7.8 kPa の送気ポンプで 5 分間浮選を行った試料の

状態である．オレイン酸ナトリウム試料の pH 7~14

においては，浮選時に泡沫を発生させる．このとき

銅イオンは静電的に吸着していると考えられる．泡

沫量は pH の低下に伴い減少し，pH 6 より浮選によ

りスカムを形成するようになる．pH4 付近では pH 調

整直後にスカムを形成する．図 6 は試料を石英セル

に封入した状態での様子である．

３－２．界面活性剤のナノ構造

図 7 は CMC に対して 3 倍程度の濃度(30 mM)に調

整したオレイン酸ナトリウムの pH 7,8,10,12 におけ

る SANS プロファイルをその等方性から同一円周上

での積算を行ない 1次元に変換したものである．pH 7

から pH 8 になる際散乱強度が急激に増加するが，こ

れは系が塩基性になることで SO のカルボキシル基

が活性となり散乱体となる構造を形成するためと推

察される．pH の上昇に伴い小角側の強度は徐々に低

下する．pH 10 において明瞭なピークの存在が確認で

きるが，これは散乱体間干渉が存在する事を意味し

ていると考えられる．試料中には，ピークを生じさ

せる単一の相関長を持つ構造が存在すると考えられ

る．散乱ベクトルの大きさ q と相関長 d の関係式 d

＝2π/q から，構造体の相関長は約 120 Å 程度と考え

られる．pH 12 では散乱強度は更に小さくなる． 

図 7 各 pH の SO の SANS プロファイル 

図 8 銅イオン吸着，浮選時 SO の SANS プロファイル 

図 9 各 pH での浮選時 SANS プロファイル 
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３－３．銅イオン吸着および浮選時プロファイル

図 8 に pH 10 におけるオレイン酸ナトリウム(30 mM)，および CuCl2 溶液(5 mM)を添加した場合，さ

らにその後 5 分間の浮選を行った残存溶液の SANS プロファイルを示す．銅イオンの添加により，未添

加時に観測された明瞭なピークが見えなくなり，極小角に非常に強い散乱強度を示した．この SANS プ

ロファイルの変化の原因は，オレイン酸ナトリウムの銅イオン吸着に伴う分子の凝集に起因すると推察

される．吸着に伴い構成される構造体のサイズ，あるいは，規則構造の相関長が増大する事が推定され

る．その後，浮選を実施した残存溶液からは小角側散乱強度の若干の減少が見られる．これは浮選によ

り比較的大きな構造体がフォームに回収された結果，系を構成する平均の構造体サイズが減少したこと

由来すると思われる．図 9 は浮選時の pH を変えてプロファイルを比較したものであるが，pH 低下に伴

って散乱強度は増大する．浮選に適した pH が一般に 7~9 と知られることから，構造サイズの増大によ

り溶媒中に存在する事が出来なくなり浮選回収されると考えることができる．

４．結論

 本研究により，界面活性剤に銅イオンを添加することにより，散乱体サイズおよび相関長の増大から

界面活性剤ミセル構造の凝集・成長が考えられ，高次構造の存在が示唆される．更にこの際，pH 低下

に伴い構造が増大し，回収量の増加に影響すると思われる．このときオレイン酸ナトリウムにおいて強

い白濁（エマルション）が見られることを考慮すると，銅イオンに吸着し，疎水性をもった粒子にさら

に疎水基が吸着した，ベシクルのような構造の存在が推測できる．

 しかしながら，現状では測定サンプル種類，数ともに非常に少なく不確定な部分が大きい．コントロ

ールを緻密に行い，データを深く，多角的に検討することでより詳細な構造情報を明らかにする必要が

ある．また，検討する設定も充分とは言い難いので，幾つかの外部条件を変化させた複合的な系での検

討が望ましい．以上をふまえ，引き続き研究を継続して行っていく予定である．

Structural Change of Surfactant Micelles by Ion Capturing 
Tomo Yanagino, Tomohiro Miyazaki, Satoru Yoshioka, Yojiro Oba, Nobuhiro Sato, 
Masaaki Sugiyama and Kazuhiro Hara 
hara.kazuhiro.590@m.kyushu-u.ac.jp 
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１．背景 

１‐１．重金属による環境汚染について

重金属は、地球上に広範に分布、精製が容易、様々の機能を示す等、産業利用の観点から大変有用な

特徴を有する為、人類史上の早い時期から大量に利用されている鉱物資源である。しかし、重金属の代

謝経路は人体では確立されておらず、従って体内に蓄積し易く、また、多くの重金属は有害である為、

体内に侵入した重金属の濃度は容易に閾値以上となり人体に重篤な影響を及ぼす可能性は極めて高い。

また更に、人類は食物連鎖の頂点にある為、より下位に属する動植物が連鎖を通して濃縮してきた重金

属を体内に取り込む危険性も高く、甚大な健康被害が発生する確率は極めて高くなる。

この様な重金属の体内への濃縮要因が存在する中、過去に有害重金属を含む工場排液の環境中への排

出や漏洩により深刻な公害問題が発生し大きな社会問題となった事は記憶に新しい。以来、この惨事を

教訓に、有害工場廃液の環境中への流出防止に関する法令の整備や環境保全分野の研究や技術が著しく

進展してきており、現在では、工場排水による環境汚染については大幅に改善してきている。しかし、

一旦環境中に流出した重金属は消失することはなく、工場跡地などの再開発等に伴い有害重金属汚染が

顕在化する等の事例が増えて来ている。また産業活動とは別の要因として、我国の地理的な特徴からも

重金属汚染が顕在化する可能性についても指摘されている。我国は、国土の殆どを占める山地に火山帯

が多く存在する為、温泉、鉱床を有する地盤に高濃度の重金属元素を含む地域が多い。この為に、トン

ネル掘削などで大量に発生する地下からの土砂等の掘削ずりが地上に露呈する事により、また地域によ

っては市街地でも都市開発により、自然由来の重金属汚染事件が発生する事も報告されている。これら

の環境汚染地域発生の問題は、人体への健康被害についてはのみならず、ブラウンフィールド問題とし

て経済的にも大きな影響を与える可能性が高い。

１‐２．新たな環境問題について

現在の多くの有害重金属を含んだ廃液処理については、廃液処理施設において水酸化物沈殿であるケ

ミカルスラッジとされた後に、有害物質含有量や環境・人体に与える影響等の基準により、管理型最終

処分場あるいは遮断型最終処分場において埋め立て処分されるが、最終処分場の新規設置は法令規制や

住民運動等により困難である為、産業活動により大量に発生するスラッジの処分に窮する状態となって

来ている。特に都市近郊の最終処分場では、廃棄物発生源である産業活動の場が近い為に膨大な量の産

業廃棄物が運び込まれ、産業廃棄物最終処分場の残余年数は全国平均で 7.7 年、首都圏で 3.4 年と逼迫

し、「最終処分場の枯渇」という新たな環境問題を引き起こしている。更に、この情勢に伴い処分費用

が高騰し、運搬コストとともに企業等への負担が増大し産業活動の原則の一因となる懸念もある。また

昨今、最終処分場に埋設されている水酸化物処理により不溶化された重金属が酸性雨等により溶解し、

環境へ漏洩して 2 次汚染を招くとの危惧も指摘されている。 

ガンマ線照射による有機物質の機能化

（九大院工、京大原子炉 1）Nazia Rahman、柳野 智、宮崎智博、吉岡 聰、 
大場洋次郎 1、佐藤信浩 1、杉山正明 1、岡部弘高、○原 一広 
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１‐３．資源枯渇と重金属廃液処理の問題について

上記の様に、環境汚染防止の為に様々の施策が講じられているにも拘らず、新たな問題の発生も伴い、

環境問題は未だ完全には解決しているとは言いがたい状況である。更に、有限の鉱物資源である重金属

が、広範な産業活動により大量に使用される事により埋蔵量が大幅に減少し、「資源の枯渇」というも

う１つの社会問題を引き起こしている。重金属の残余状況を、耐用年数（＝埋蔵量／年間消費量）によ

り見積もると、早いもので 20 年、多くが 60 年程度となっており、如何に資源枯渇が喫緊の問題である

かが分かる。この様に資源枯渇が進行していく状況において、重金属を不活性なケミカルスラッジとし

て埋め立てる現在広く行われている最終処分法は、限りある有用資源である重金属を生産活動から分離

し「消費」する事ととなり、上述した「重金属資源の枯渇」を加速する事となる。この様な状況は、循

環型社会が叫ばれている現今の社会情勢にそぐわないものである。前節までにおいて述べた重金属廃液

処理の問題、本節で述べた資源枯渇の問題を解決するためには、埋め立て処分を伴わず重金属を高効率

で再利用できる新たな回収法の開発が必要であると考えられる。

１‐４．環境問題のもう 1 つの側面 －ペットボトルリサイクルの現状－ 

環境問題解決の為の循環型社会を考える際、Reduce（廃棄物の減少）、Reuse（再使用）、Recycle（再

資源化）という、通称 3R よばれるものが基本的な考え方となっている。要は、限りある資源を有効に

活用する為に、使用済みの物を可能な限りゴミとはせずに再使用や再利用を行おうというものであり、

この代表としてペットボトルのリサイクルがよく引き合いに出される。

ペットボトルは、本体：PET (Polyethylene terephthalate、

右 図 ) 、 キ ャ ッ プ ： PP (Polypropylene) ま た は PE 

(Polyethylene)で構成されており、回収の際には比重の差

（PET>1 であるのに対し PP、PE<1）を利用して分離が

行われている。ペットボトルの大部分を占める本体部分

の構成物質である PET は、透明、軽量、丈夫、化学的に

比較的安定、蓋で密栓できる等の特性の為に多くの飲料

の容器として用いられている。ただ、利用に便利な特性

である化学的安定性は、廃棄物処理の観点からは自然分

解する事はなく環境負荷が大きいという事になり、ペットボトルリサイクルの際の問題点となっている。 

我国におけるペットボトルの回収率は 72 % となっており、欧州の 48%、米国の 29%と比較して大変

高い（2010 年、ペットボトルリサイクル推進協議会：http://www.petbottle-rec.gr.jp/data/comparison.html）。

しかし、回収されたペットボトルの半分以上の割合が海外へと輸出（同：http://www.petbottle-

rec.gr.jp/data/calculate.html）されており、多くの労力を費やして回収したペットボトルの国内での利用は

低い状況にある。廃棄 PET の輸出については、廃棄物の国際取引を規制しているバーゼル条約の精神に

反するとの批判もあり、その意味で我国におけるペットボトルリサイクルは、完全には成功していない

と考えられる。また、国内でのペットボトルの再利用（同：http://www.petbottle-rec.gr.jp/data/use.html）

についても、食品用・工業トレイ等へのシートとしての利用が 49%、自動車内装、寝具、衣料はの繊維

としての利用が 34%、食品用等のボトルとしての利用が 11%、資材等の成形品としての利用が 5%とな

っており、重要な材料としての位置付とは程遠く、国内での需要が期待できない為、問題である廃棄 PET

Polyethyleneterephtalate (PET) 

O

O

O

O

n
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輸出の削減を行い真の意味でのペットボトルリサイクルを実現する事は現状では困難と考えられる。

２．本研究の目的 －廃棄 PET の環境浄化材料としての利用－ 

この様な状況下において、廃棄 PET の新たな用途開発が上記の環境問題と資源枯渇の問題を解決する

１つの方策として、廃棄 PET を機能化し環境浄化材料として利用する事を最終的な目標として研究を行

なってきている。前節でも述べたが、PET は、結晶性が高く、熱的に安定であり、高い疎水性を持ち、

酸（弱酸には沸点まで、室温の多くの強酸に）、酸化剤、日光、細菌へ耐性を持つ。また、PET 自身は

官能基を有しない為、それ自身では重金属吸着などの機能性を発現する事は出来ないが、容易に官能基

をグラフト重合により付加する事が可能である事が知られている。この事と高強度という特性を活用す

れば、高機能性と取り扱いの簡便さとを同時に満たす環境浄化材料の作製が可能となる。グラフト重合

の方法には、紫外線、イオン、γ線、化学的な方法等、様々の方法があるが、実際の廃棄 PET の機能化

を考える際には、大量の試料への官能基グラフト重合を効率的に行う必要があり、本研究ではこの観点

からγ線重合によるグラフト重合を採用する事とした。今回は、その第一段階としてグラフト重合に伴

う属性の変化についての検討を行った。

３．実験

３‐１．試料

上記目標の達成の為に、廃棄 PET による環境浄化材料開発の為のモデル実験として、官能基として

Acrylamide (AAm)を採用し、これを PET フィルムにグラフト重合して用いる事とした。今回は第一段階

として、グラフト重合に伴う重量変化、及び、属性の変化についての検討を行った。

PET試料としては、市販の 50 µm厚 の PETフィルム(Teijin DuPont films, G2：帝人より提供)を用いた。

AAm、FeCl3 は Sigma Aldrich 製、Dimethyl Sulfoxide (DMSO)と KOH は、和光純薬製を用いた。 

３‐２．実験方法

PET フィルムを 2×2 cm2 の正方形切り出した後に、アセトンで洗浄を行い、真空オーブンで乾燥させ

た。その後、試料を３つのグループに分け、

① 60℃から 160℃の間の DMSO 中に 30 分浸した後の PET フィルムの重量（WDMSO）の測定

② 60℃から 160℃の間の DMSO 中に 30 分浸した後、

50wt %の AAm 水溶液に 24 時間浸漬した後の重量（WWAAm sol）の測定

③ 60℃から 160℃の間の DMSO 中に 30 分浸した後、

ホモポリマーの生成を最小にする為に 1 wt %の FeCl3 を添加した

25, 40, 50, 70 wt %の AAm 水溶液に 24 時間浸漬した後、

京都大学原子炉実験所のガンマ線照射施設において

1.0 kGy/h の線量率で 20, 50, 70, 100 kGyγ線を照射した後の重量（W AAm grafted）の測定

を行った。

また、上記①、②、③の処理を行った PET フィルムについて、光学顕微鏡 (Nikon, Inverted microscope, 

Eclipse TE 300)、フーリエ変換赤外分光器 (Jasco FTIR 460)、走査電子顕微鏡 (Zeiss Ultra55 SEM)を用い

てそれぞれの属性についての計測を行った。
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４．結果

４－１．重量増加率、グラフト率の処理温度依存

Figure 1 に、①、②についての重量増加率、③

についてのグラフト率の DMSO 処理温度依存性

を示す。いずれも、DMSO 濃度の増加と共に増

加している事がわかる。また、②の重量増加率と

③のグラフト率の間には強い相関関係が見られ、

140℃で極大を示す事がわかる。 

４－２．グラフト率のモノマー濃度依存

Figure 2 に、４－１の③のグラフト率の DMSO

処理温度が 140℃の時の AAm モノマー濃度依存

性を示す。グラフト率は、AAm 濃度の上昇とと

もに増加するが、50 wt %以上ではあまり変化し

なくなっている。

４－３．グラフト率のγ線照射量依存性

Figure 3 に、４－１の③のグラフト率の DMSO

処理温度 140℃、AAm 濃度 50 wt %の時のグラフ

ト率のγ線照射量依存性を示す。グラフト率は、

20kGy までは急激に増加するがそれ以上の線量

では増加の変化は小さくなっている。

４－４．表面構造観察

紙面の都合で、写真を示す事ができないが、光

学顕微鏡、走査電子顕微鏡による観測結果、処理

前の PET フィルムでは特段の構造は観測されな

かったが、①、②、③の処理を行った PET フィ

ルムでは表面に特徴的な構造が現れた。また、①、

②、③の各段階で、観測される構造の相関長の大

きさが異なる事が明らかとなり、各処理おける表

面構造の変化がグラフト率の大きな影響を与え

る事が明らかとなった。

今後さらに研究を進め、重金属吸着量とグラフト率、表面構造との相関を明らかにする事により、高

効率で重金属を回収できる PET フィルムを開発する計画である。 

Figure 1 Weight gain (-■- after soaking in DMSO for 0.5 h, 
-▲- after soaking in 50 wt % AAm solution for 24 h) and 
graft yield (-◆- for 50 wt % monomer concentration, 50 kGy 
dose at dose rate 1 kGy/h in presence of 1 wt % FeCl3) 
against DMSO treatment temperature. 

Figure 2 Effect of monomer concentration on grafting (for 
140 °C DMSO treatment temperature, 50 kGy dose at dose 
rate 1 kGy/h in presence of 1 wt % FeCl3) 

Figure 3 Effect of dose on grafting of AAm for 140 °C DMSO 
treatment temperature, 50 wt % AAm concentration at dose 
rate 1 kGy/h in presence of 1 wt % FeCl3)   

Functionalization of Organic Material by γ-Ray Irradiation 
Nazia Rahman, Tomo Yanagino, Tomohiro Miyazaki, Satoru Yoshioka, Yojiro Oba, Nobuhiro Sato, 
Masaaki Sugiyama, Hirotaka Okabe and Kazuhiro Hara 
okabe@ap.kyushu-u.ac.jp 
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1．はじめに 

機械摺動面に使用されている潤滑油は基油と添加剤から成り，様々な種類の添加剤を使用環境や用途

に合わせて選択することで潤滑性能を向上させることができる 1)．潤滑油による流体力学的な荷重支持

能力が落ち，固体間が直接接触する潤滑状態のことを境界潤滑領域という．境界潤滑領域において添加

剤として油性剤を使用すると，油性剤分子の極性基が摺動表面に物理吸着または化学吸着を起こし油性

剤吸着層を形成させる．その油性剤吸着層が固体間の直接接触を防ぐことで，摩擦性能を向上させる役

割を果たす．つまり，境界潤滑領域でこの油性剤吸着層の有無および厚みや密度といった物理物性が潤

滑性能に大きく影響していると考えられ，それを知ることは境界潤滑領域での潤滑状態を把握する上で

非常に重要であるといえる．

これまで，摺動面を想定した金属表面を潤滑油に浸漬させた in-situ な状態で，ナノメートルオーダの

油性剤吸着層の存在を確認することは困難であった．そこで，本研究の目的はあらゆる物質の界面構造

に対して表面近傍の深さ方向の構造を測定する手法である中性子反射率法と水晶発振子マイクロバラ

ンス法を用いて油性添加剤における吸着層の存在を確認し，その物理物性を明らかにすることである． 

2．中性子反射率法 

2．1 中性子反射率計 

中性子反射率法（Neutron Reflectometry）は散乱ベクトルを変化量として測定する手法である．散乱ベ

クトルを変えるには，波長 λを変えるか入射角 θを変えるかであり，中性子反射率計は中性子源による

分類として二種類存在する．一つは，パルス白色中性子を用いて飛行時間（TOF）法で波長を分解する

TOF 型中性子反射率計と，もう一つは単色中性子ビームによる θ-2θ 法を使った角度分散型中性子反射

率計である 2)-4)．本研究では以前から，茨城県東海村にある日本原子力研究開発機構（JAEA）JRR-3M

に設置されている角度分散型中性子反射率計 SUIREN（波長 λ=3.93Å）を用いて油性剤吸着層の物理物

性を明らかにしてきた．しかし，これまでの実験結果から，金属最表面に数 nm の厚みの大気汚染が存

在し，その酸化被膜が油性剤吸着層の形成を妨げていると思われる結果が報告されている．したがって，

中性子反射率測定に使用する試料を作成した直後に反射率測定が可能であれば，できる限り影響が少な

い状態での分析が可能であると考える．また，現在東日本大震災の影響によって角度分散型中性子反射

率計 SUIREN が使用できないことを踏まえ，今回は新たに大阪府熊取町にある京都大学原子炉実験所

（KURRI）内の CN-3 に設置されている TOF 型中性子反射率計を開発し，油性剤吸着層の測定に応用し

た．原子炉の出力は 1MW と 5MW である．その光学系を図 1 に示す．実験条件を表 1 に示す． 

中性子反射率法及び水晶発振子マイクロバランス法を用いた油性剤吸着

層の物理物性の把握 

（同志社大、京大原子炉 1）○前田成志、平山朋子、松岡敬、中野大輔、日野正裕 1、

北口雅暁 1、小田達郎 1 
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Fig.1 Beam optics of the neutron reflectometer 

2．3 油性剤吸着層の測定（NR） 

2．3．1 実験 

摺動表面を想定し超平滑なシリコンブロック（50×50×t10mm）上に銅（Cu）を真空蒸着した．金成膜

装置には，(株)アルバック製のスーパーミラー製造装置 EBX-14D を使用した．基油として PAO（ポリ α

オレフィン）を用いた．PAO は合成油の一種であり粘度-温度特性，低温流動性，酸化安定性の点など

で優れている．添加剤として油性剤であるパルミチン酸を重水素化した D-パルミチン酸(C15D31COOD)

とステアリン酸を重水素化した D-ステアリン酸(C17D35COOD)を用いた．測定手順を以下に示す． 

①金属/PAO

サンプルホルダーに PAO を混入し潤滑した状態で測定し反射率プロファイルを得る．ここで金属蒸

着膜の厚みや Nb を明らかにする． 

②金属/PAO+Additive

①の測定を終えた後， PAO をサンプルホルダーから抜き取り，PAO に添加剤を 0.1mass%で溶解させ

た潤滑油をサンプルホルダーに混入して反射率プロファイルを得る．①と②で得られたプロファイルの

比較により界面構造の変化を観察する 2)． 

③金属/PAO+Additine+High pressure

②の測定後，サンプルホルダー内にアルゴン（Ar）ガスを封入することで油性剤吸着層に圧力を加え，

②の測定結果に比べ油性剤吸着層の物理物性が高圧下でどのような変化が起こるかを観測する．

2．3．1 結果及び考察 

D-ステアリン酸を添加した測定結果と解析結果を図 2 に示す．下から①PAO，②PAO+Additive 界面の

結果を示しており，プロファイルの縦軸をフリースケールとし，それぞれ適当な倍率（×10）を乗じて

表示している．まず①で得られたプロファイルについて，理論曲線のベストフィッティングにより Cu

の厚みは 52.9nm，Nb は 6.30×10-6Å-2 であることが分かった．次に②で得られたプロファイルについて①

で得られたプロファイルのフリンジと比べ極小値の位置が若干左にずれ，全体的にフリンジ周期が狭く

なっていることが分かる．これは膜みが増加した変化であるので，D-ステアリン酸による吸着層を反射

率プロファイルより確認できたといえる．理論曲線のベストフィッティングによって D-ステアリン酸に

よる吸着層の厚みが 2.4nm，密度はバルクの 42%であることがわかった． 

D-パルミチン酸を添加した測定結果と解析結果を図 3 に示す．下から①PAO，②PAO+Additive，③

Slit1 [mm] 1.0 

Chopper slit [mm] 1.0 

Slit2 [mm] 0.28 

Detector slit [mm] 5 

Time of Bin [µm] 16 

Incident angle [deg.] 0.42 

Table1 Measurement conditions 
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PAO+Additine+High pressure 界面の結果を示している．①で得られたプロファイルについて，理論曲線の

ベストフィッティングにより Cu の厚みは 55.5nm，Nb は 6.10×10-6Å-2 であることが分かった．次に②で

得られたプロファイルについて，D-ステアリン酸の場合と同様に，①で得られたプロファイルのフリン

ジと比べ，全体的にフリンジ周期が狭くなっていることが分かる．よって，D-パルミチン酸による吸着

層も確認できたといえる．理論曲線のベストフィッティングによって D-パルミチン酸による吸着層の厚

みが 1.4nm，密度はバルクの 100%であった（解析結果(a)）．最後に，③で得られたプロファイルについ

て，②で得られたプロファイルに比べ，さらにフリンジ周期が狭くなっていることがわかる．吸着層に

対し再度フィッティングをかけるとD-パルミチン酸による吸着層の厚みが5.9nm，密度はバルクの100%

であった（解析結果(b)）．つまり，吸着層は圧力を加えると厚さが減少するのではなく増加するという

ことがわかった．これまで，油性剤吸着層の形成を促進させるには「摩擦すること」が重要だと考えて

いたが，圧力を加えるだけでも油性剤吸着層の形成を促進させる効果があるということが今回の実験結

果より確認できたと言える．また，パルミチン酸とステアリン酸による吸着層の密度について少し述べ

る．D-パルミチン酸はバルク密度と同程度だったことに対し D-ステアリン酸についてはバルク密度の半

分程度であった．この結果に対し，今回開発した TOF 型中性子反射率計は Nb に関する感度が吸着層の

厚さに比べて低く，今後も実験を重ねることで結論付ける必要があるということを注記しておく．

Fig.2 Reflectivity profile and fitting curve from PAO+D-Stearic acid 

Fig.3 Reflectivity profile and fitting curve from PAO+D-Palmitic acid 

(a) 

(b) 
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3．水晶発振子マイクロバランス法 

3．1 吸着層測定装置 

水晶発振子マイクロバランス法（Quartz Crystal Microbalance）は，水晶の共鳴振動（厚みすべり振動）

を利用し，水晶発振子上で起こる物質の吸着や溶解に伴う共振周波数変化⊿f によって質量変化を測定

する手法である 5)-7)．本研究では，油性剤吸着層測定装置として q-sense の Quartz Crystal Microbalance with 

Dissipation monitoring（QCM-D）を使用した．その概略を図 4 に示す．18～65℃で温度制御が可能で今

回は 28℃に設定している．潤滑油のフローレートは 200µl/min である．この装置を使用し，例えば油性

剤にパルミチン酸を使用しる場合を考える．7 次の共振周波数を見るとき，1Hz の共振周波数の変化は

2.96×10-2nm の吸着に相当し，本測定が非常に高感度であるといえる． 

Fig.4 Measurement device of additive adsorption layer 

3．3 油性剤吸着層の測定（QCM-D） 

3．3．1 実験 

水晶発振子（QCM センサ）表面が金（Au）の上に摺動表面を想定し金属材料をスパッタ法により成膜し

た．金属材料としては，機械材料として一般的な銅（Cu）とした．成膜装置には，(株)サンユー電子製の DC

スパッタ製造装置 SVC-700DCⅡを使用した．基油，油性剤に関しては，中性子反射率法の実験と合わせ

PAO(ポリ αオレフィン)，パルミチン酸(C15H31COOH)とステアリン酸(C17H35COOH)を用いた．測定手順

を以下に示す．

①金属/PAO

測定を始め，乾燥下で周波数の安定を確認（5 分で 1Hz 変化しない程度まで）した後，PAO を混入し

て基準となる周波数を確認する．

②金属/PAO+Additive

①の状態で周波数が安定するまで数時間置いた後 ，PAO から添加剤を 0.1mass%で溶解させた潤滑油

に変え，周波数変化やその変化の様子を確認する

③金属/PAO

②の測定において周波数に変化が生じなくなったところでもう一度潤滑油から PAO に変え，PAO の

みでは周波数変化が生じないことを確認する．①と③の周波数の違いを⊿f[Hz]として油性剤吸着層の厚

さを算出する．

3．3．2 結果及び考察 

パルミチン酸による吸着層によって現れた周波数変化を図 5 に，ステアリン酸による吸着層によって現れ

た周波数変化を図 6 に示す．それぞれ 5 次，7 次の共振周波数で測定した結果を示しており，周波数変化か
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ら吸着層が確認できたと言える．パルミチン酸の場合，①と③状態の平均周波数の差⊿F は約 51.5Hz であり，

バルク密度 0.853g/cm3 とすると約 2 時間で約 2.1nm のパルミチン酸による吸着層が形成されていることがわ

かった．ステアリン酸の場合，⊿F は約 73.9Hz であり，バルク密度 0.885g/cm3 とすると約 5 時間で約 2.1nm

のステアリン酸による吸着層が形成されていることがわかった．吸着層の形成過程について（周波数の落ち

方や変化時間）は，2 つの添加剤で違いが見られる．この違いについても今後実験を重ねることで明らかに

する必要がある．また，これまでの実験結果を合わせ，各脂肪酸の分子鎖長と金属最表面での吸着層の厚み

の比較を図 7 に示す．炭素数が最も少ない酢酸（CH3COOH）の分子鎖長は 0.5nm に満たないにも関わらず，

金属最表面では厚さ 2.0nm の吸着層を形成している．よって，酢酸は金属最表面に多層に吸着層を形成する

のではないかと考えられる．その他，ウンデカン酸（C10H21COOH），パルミチン酸（C15H31COOH），ステア

リン酸（C17H35COOH）はほぼ分子鎖長と同程度の長さで吸着層を形成している．よって，この 3 種の脂肪酸

は金属最表面に単層に吸着層を形成するのではないかと考えられる 8)． 

Fig.5 Frequency shift of sample with PAO+Palmitic acid  Fig.6 Frequency shift of sample with PAO+Stearic acid 

Fig.7 Comparison between chain length of acid and thickness of adsorption layer 

4．おわりに 

本研究では中性子反射率法と水晶発振子マイクロバランス法を用いて金属／潤滑油界面における油

性剤吸着層の物理物性を把握することを目的としていた．以下にまとめを示す．
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(1) 中性子反射率法と水晶発振子マイクロバランス法は金属/潤滑油界面のin-situ分析のための十分有

効な手法である．

(2) 中性子反射率法ではCu最表面で，D-酢酸による吸着層の厚みは2.0nm，D-ウンデカン酸による吸

着層の厚みは1.5nm，D-パルミチン酸による吸着層の厚みは2.3nm，D-ステアリン酸による吸着層

の厚みは2.4nmであった． 

(3) 水晶発振子マイクロバランス法ではCu最表面で，パルミチン酸による吸着層が約2時間程度で形成

し，厚みは2.1nm，ステアリン酸による吸着層が約5時間程度で形成し，厚みは2.1nmであった． 

(4) 金属最表面で酢酸は多層に吸着層を形成し，高級脂肪酸は単層に吸着層を形成すると考えられる．

また，パルミチン酸による吸着層に対し3MPaの圧力を負荷すると単層から多層に変化すると考え

られる．

よって今後も中性子反射率法及び水晶発振子マイクロバランス法を使用して金属/潤滑油界面での油

性剤吸着層の物理物性を把握することは，境界潤滑下における潤滑状態を解明するための一つの方法と

して期待できるものであると言える．
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1. はじめに

アモルファス状態で準安定的に固体となるバルク金属ガラスは熱などのエネルギーを与えることに

よって、他のガラスにも見られるように緩和や結晶化を起こすことが知られている。この過程にともな

い金属ガラスの様々な物性が変化し、特に局所構造に由来した安定性を持つと考えられている Zr

基バルク金属ガラスにおいては、組成に依存した機械的特性の変化を示すことなどが報告さ

れている。1) このエネルギー付与方法の一つとして、局所領域へ高密度エネルギー付与が可能で多く

の制御パラメータを有する粒子線が準安定なアモルファスに及ぼす照射効果については、結晶金属とは

大きく異なることがリボン状薄膜金属ガラスの研究でこれまでわかっている。しかし金属ガラスは、作

成時に非常に早い冷却速度が必要であったため、これまでミリメートルサイズ以上のバルク状の合金を

非晶質にすることは出来なかった。1990 年代の後半からバルクサイズで作成可能な合金組成のバルク金

属ガラスが発見され、急激にその種類も増えてきた。それらのバルク金属ガラスは広い過冷却液体領域

を有しており、10
2
 K/min 程度の比較的ゆっくりした冷却速度でも非晶質状態を保持したまま固体になり、

熱的安定性も良い。このようなバルク金属ガラスは長周期の規則構造を有しない事から、通常の結晶金

属合金に比べ、高強度、耐食性、低電気伝導性といった特異な性質を有している。このようなバルクサ

イズの金属ガラスへの照射効果については、まだまだほとんど研究が進んでおらず、リボン状金属ガラ

スとは冷却速度やサイズの違いによる内部原子間状態も大きく異なると考えられていることから、リボ

ン状金属ガラスの照射効果 2.3) とは別物と考える必要がある。そこで、我々の研究グループでは種々

の組成の ZrCuAl 系バルク金属ガラスに対して様々な条件の粒子線照射を行いそ内部構造の変化や

特性の変化について研究を進めている。本稿ではそのうち温度制御した電子線照射を行い、主に陽電子

消滅法を用いた自由体積周囲の局所構造変化を調べた結果について報告する。 

2. 実験方法

試料は傾角鋳造法により作製したバルク金属ガラス Zr50Cu40Al10 (10 cm × 6~8 mm )の棒状試料

を 0.5 mm 程度のディスク状に切出したものを用いた。作成した試料は全て非晶質であること

を X 線回折により確認しており、そのガラス転移温度 Tg は 706 K である。 1) この試料に対

し水冷にておよそ 40 度に制御した状態で 8 MeV(京都大学原子炉実験所 LINAC)の電子線照射を

行なった。照射量は 2 × 10
17～2 × 10

18 
/cm

2 である。照射前後の各試料について、X 線回折測

定、ビッカース硬度測定、陽電子寿命測定及び同時計数ドップラー拡がり測定を行った。 

3. 結果と考察

X 線回折では電子線照射による結晶化などは確認されず、マクロな構造の状態変化はみられなかっ

Zr 基非晶質バルク合金への粒子線照射効果に関する研究 

（大阪府大工、東北大金研 1、京大原子炉 2）○小野寺直利、石井康嗣、岩瀬彰

宏、 横山嘉彦 1、徐虬 2、佐藤紘一 2、義家敏正 2、堀史説 

(P17)
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た。Fig. 1 に照射量に対する電子線照射後の陽電子寿命値変化を示す。この図から電子線照射により陽

電子寿命が増加する傾向が観察され、照射量の増加に依存してその変化量は増加し最大照射線量で 10 ps

程度まで増加しているのがわかる。陽電子寿命の増加は、電子線照射により局所的な原子の弾き出し損

傷が起こった結果、自由体積の空隙サイズが増加したことを示していると考えられる。一方で、焼鈍熱

処理のみによる*構造緩和が起こる場合、Zr50Cu40Al10において陽電子寿命値が 16 ps 程度減少するとい

う報告 4) があり、今回の電子線照射による変化は構造緩和とは異なる現象が起こっていると考えられ

る。一方、高エネルギー重イオン照射の場合では自由体積の空隙サイズが減少することなどがこれまで

解っており 5.6) 、損傷領域への高エネルギー付与及び急冷による局所的な緩和に近い現象が支配的に起

こっていると考えられ、電子線照射はこれらとは全く異なる変化であることが確認された。また、陽電

子同時計数ドップラー拡がり測定からは、Fig. 2 に示すように電子線照射前後において陽電子が見

ている自由体積周囲の元素比率には大きな変化は見られなかった。すなわち、電子線の場合は単純な弾

き出し効果のみが生じているが、構造緩和のような安定構造への原子の再配列などが起こらない事など

がわかった。このような照射線種およびエネルギー依存性が見られる要因の一つとして、照射粒子によ

るエネルギー付与の形態の違いが考えられる。すなわち粒子線照射の場合、物質に入射した際に構成し

ている原子との相互作用には大きくわけて核的相互作用と電子的相互作用の２種類の反応が考えられ

ており、高エネルギー重イオンでは電子励起が主に起こっている事から複数の原子へのエネルギー付与

による緩和が同時に起こったと考えられており、今回の 10 MeV 程度の電子線照射では原子との弾性散

乱が支配的に起こったためほとんど電子励起は起こっていないと考えられる。また特性変化の一例とし

て、硬さに関しても高エネルギー重イオン照射の場合、照射によってビッカース硬さが減少することが

報告されているが 5.6) 、今回の電子線照射ではビッカース硬さが増大する傾向があることがわかった。
6) この結果も、バルク金属ガラスでの照射効果が電子励起による損傷と弾性的弾き出し損傷が及ぼす

局所構造の変化の違いに起因した機械的特性の変化であることが解った。 

*構造緩和とは、金属ガラスにおいて短範囲の原子移動や再配置などによって、急冷時に凍結された自

由体積が減少し、非晶質のままで体積減少（密度の増加）を起こす現象である。 

Fig. 1 電子線照射した Zr50Cu40Al10バルク金属ガラスの陽電子寿命変化 

-5

0

5

10

15

10
17

10
18

Zr
50

Cu
40

Al
10

C
h

a
n

g
e 

in
 p

o
si

tr
o

n
 l

if
e
ti

m
e
 

 

(p
se

c)

Irradiation fluence (e
-
/cm

2
)

8 MeV - electron

122



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2 Zr50Cu40Al10 バルク金属ガラスの Al を基準とした電子線照射前後の CDB 比率曲線 
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１．はじめに

  平成２３年度にＫＵＲのＢ２照射孔が改修され、新たに B2 実験孔照射装置が導入された。この照射

装置では、既存の中性子照射設備である圧気輸送管照射設備や中性子導管設備では不可能な中性子の照

射環境（大きなサイズの試料・大重量試料・液体試料・生物試料の照射、液体の循環照射、オンライン

照射分析）を作ることが可能であり、化学・物理学・生物学・地球科学・宇宙科学・環境科学など様々

な分野において新たな中性子照射実験が可能になることが期待される。本研究では、放射化法を用いて

照射装置内の中性子線束、中性子スペクトルの分布を調べるとともに、熱蛍光線量計を用いたガンマ線

量分布についても測定を行った。また、中性子照射条件の拡充を目的として、照射試料の周囲に様々な

減速材や遮へい体を設置することによる中性子のスペクトルおよび線束、ガンマ線量の変化についても

測定を行った。

２．実験方法

中性子線束の測定は金を照射試料とした放射化法を用いて行った。測定は照射装置の炉心に最も近い

照射位置から 50 cm毎に 300 cmの位置までの 7点にて行った。照射位置までの移動中にも中性子が照

射されるため、各照射位置にて時間の異なる 2回の照射を行い、その放射化量の差を用いて中性子線束

を見積もった。放射化量の測定は、Ge 半導体検出器を用いたガンマ線スペクトロメトリによって行っ

た。ガンマ線量の測定には熱蛍光線量計を用い、照射装置の炉心に最も近い照射位置から 100, 150, 200, 

250, 300 cmの 5点において時間の異なる 2回の照射を行うことで各位置でのガンマ線量を見積もった。 

  また、PET シートを用いた中性子線束の 2次元分布測定も行った。PETシート中には不純物としてア

ンチモンが含まれているため、PET シートを中性子照射することで Sb を放射化した後にイメージング

プレートを用いて生成放射能（122Sb）の分布を測定することで中性子線束の 2次元分布を得た。測定は

炉心に最も近い照射位置から 300 , 200, 100, 0 cmの 4点にて行った。照射時間が 1分と短い 0 cmの位置

での測定の際には、測定位置での照射の前後における輸送中の中性子照射の影響を差し引くために、時

間の異なる 2回の照射を行った。 

減速材を用いた中性子の線束およびスペクトル変化の測定は、中性子線束の測定と同様に金を照射試

料とした放射化法を用いて行った。スペクトルの変化はカドミウムを用いて金を被覆した場合とそうで

ない場合の放射化量の比（カドミウム比）を求めることで行った。減速材には 5 cm × 5 cm × 5 cm

および 5 cm × 5 cm × 10 cmのポリエチレン減速材を組み合わせて用いた。ポリエチレン減速材には

2 mmφの穴を設けており、この中に金線およびカドミウム被覆された金線を挿入し、ポリエチレン製の

蓋をすることで照射試料の周囲を減速材で囲み、中性子照射を行った。照射は炉心に最も近い照射位置

から 100 cmの位置にて 10分間行った。 

B2 実験孔照射装置の特性評価 

(京大原子炉)○高宮幸一、吉田悠矢、田中浩基、佐野忠史、吉野泰史、奥村良、
飯沼勇人 

(P18)
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３．結果

  B2 実験孔照射装置における照射位置と、金の照射によって得られた熱中性子線束および熱蛍光線量

計で測定されたガンマ線量との相関を図 1に示す。熱中性子線束の測定結果（●）を見ると、炉心から

の距離が遠くなるにつれて熱中性子線束が減少する傾向が見られるが、照射位置が 115 cm 付近でその

傾向が不連続になっていることが分かる。つまり、炉心に遠い側では炉心に近い側に比べ熱中性子線束

の減少が緩やかになっている。これは、B2実験孔の孔径が 115 cm以遠において大きくなっていること

によると考えられる。ガンマ線量（○）については、測定に用いた熱蛍光線量計の測定上限を超えてし

まうため 100 cmより近い位置での測定ができておらず、また現時点では 100 cmおよび 150 cmにおけ

る測定結果については解析中となっている。しかし、ガンマ線量は実験孔の孔径の変化に大きな影響を

受けないと考えられるので、熱中性子線束に見られるような 115 cm 付近における大きな線量の変化は

見られないと予想している。

炉心からの距離が 200 cm 以遠での熱中性子線束とガンマ線量の測定結果において、各々の照射位置

との相関に違いが見られた。つまり、ガンマ線量の方が熱中性子線束に比べ、照射位置による変化率が

大きいことが分かった。変化率に違いが生じる原因については、シミュレーション計算などを行って検

討を行う必要があると考えている。このように変化率に差異があることで熱中性子線束とガンマ線量の

比が照射位置によって異なるため、異なる照射環境での照射実験が可能であることを示した結果である

と言える。例えば、生体試料などへの中性子照射実験を行う場合、中性子の照射に伴いガンマ線への被

ばくが生じるため、照射の結果現れる変化が中性子照射に起因するものか、ガンマ線照射に起因するも

のかを判別することは非常に困難であるが、中性子線量とガンマ線量の比が異なる位置で照射を行って

比較を行うことで、間接的に中性子照射の影響を見積もることができる。

  中性子線束の 2次元分布測定においては、300, 200, 100, 0 cmの照射位置において実験孔の軸方向に対

して垂直面（5 cm × 5 cm）における中性子線束の分布がそれぞれ得られた。イメージングプレートに

よる測定の結果得られた画像を解析すると、いずれの照射位置においても中性子線束はほぼ均一に分布
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図 1  B2実験孔照射装置における照射位置と熱中性子線束（●） 

およびガンマ線量（○）の相関

125



していることが分かり、B2 実験孔における中性子照射において実験孔の軸方向に対して垂直な面にお

いては均一な照射が可能であることが示された。

４．まとめ

  放射化法および熱蛍光線量計を用いて B2 実験孔照射装置における熱中性子線束およびガンマ線量の

分布を測定した。この結果、熱中性子線束とガンマ線量の分布に傾向の違いがあることがわかった。ま

た、PETシートを照射しイメージングプレートで生成放射能の分布を測定する手法を用いて、実験孔の

軸方向に垂直な面における中性子束の２次元分布を測定し、照射場における垂直面の中性子束が均一で

あることがわかった。このことから比較的大きな試料の均一な照射が可能であり、B2 実験孔照射装置

がこのような試料の放射化分析等に有効であることが示された。減速材を用いた中性子線束およびエネ

ルギースペクトルの変化の観察実験においては、現段階では解析が終了していないが、減速材による照

射環境の制御方法についての基本的な情報が得られると考えている。

本研究により B2 実験孔照射装置を用いて様々な照射環境を構築するための基礎データを取得するこ

とができた。今後はこれらの基礎データをもとにしたシミュレーション計算も行い、本装置の適用可能

性を探り、ユニークな中性子照射実験手法を開発していく予定である。

Evaluation of Neutron Irradiation Field for B2 Beam Hole Irradiation Apparatus 

Koichi Takamiya, Yuya Yoshida, Hiroki Tanaka, Tadafumi Sano, Hirofumi Yoshino, Ryo Okumura and Yuto Iinuma 

takamiya@rri.kyoto-u.ac.jp 
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１．はじめに

京都大学原子炉実験所の研究炉 KUR（Kyoto University Research Reactor）は、スイミングプールタン

ク型の定格熱出力 5MW の原子炉で、物理学、化学、生物学、工学、農学、医学等広く実験研究に使用

されている。KUR には従来から中性子ラジオグラフィ用実験設備として、E2 水平実験孔があるが、炉

室内であること、また撮影室のスペースが限られるなど、応用面での制限が大きかった。そこで、京都

大学原子炉実験所では、B4 中性子導管実験孔を利用し、炉室外の実験室に大型直流電源、冷水供給装

置、高圧熱流動ループを設置し、従来、炉室内照射設備では実施が困難であった様々な実験を可能とし

た。本報告では、中性子イメージングの高度化の具体例と応用研究の具体例についてまとめる。

２．KUR における中性子イメージング設備 

2.1 B4 中性子導管実験孔 

B4 実験孔は世界で初めてのスーパーミラー中性子導管を備えた設備である。中性子束は 5MW 運転時

で 5×107 n/cm2 s、ビームサイズは 1×7.5cm2 である。イメージングにおいては、CCD カメラによる静的

可視化に加えて高速度カメラによる動的観察も可能である。中性子は金属を透過するため、金属容器内

の高温・高圧二相流研究に対して非常に有効である。通常、加熱実験に用いる大型直流電源は電気ノイ

ズの原因となるため、炉室内に設置することは困難である。また、そのような二相流の実験のためには、

大規模な実験装置および実験スペースが必要となる。そのため、スーパーミラー中性子導管によって炉

室の外に原子炉とは別系統の電源設備を設けることで、大電流実験を可能にした。Fig.1 に B4 実験室に

おける大電流電源及び高圧熱流動ループを示す。もう一つの特徴としては、中性子束が低いために、小

さな遮蔽で実験ができるということである。Fig.2 に B4 実験室における遮蔽体の設置例を示す。比較的

簡単な遮蔽で実験を行うことが可能である。以上のことから、B4 実験孔での実験は、大規模で特別な

装置を必要とする計測に特化しているといえる。例えば、大電流を必要とする二相流計測や高温高圧下

の超臨界水計測、爆発性の有毒物質を用いた計測、コンクリートの燃焼実験などが挙げられる。

2.2 E2 水平実験孔 

E2 水平実験孔は KUR 炉室内にあり、5MW 運転時での中性子束は 3×105 n/cm2 s、中性子ビームは直

径 15cm の円形である。CCD カメラによる静的画像のイメージングが可能である。また、3 次元 CT 計

測システムも備えられている。比較的中性子束が低いため、長期間の断続的な実験などに利用されてい

る。

KUR における中性子イメージングの工学的応用 

（京大原子炉）○伊藤大介、齊藤泰司、川端祐司 

(P19)
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Fig. 1  High power supply system(left) and water loop (right) for two phase flow research 

using neutron radiography in B4 port 

Fig. 2  Radiation shielding in B4 port 

３．KUR における最近のイメージング研究例 

KUR において現在行われている中性子イメージングの共同利用研究としては、開発研究、二相流研究、

コンクリート研究、その他の研究に大きく分けることができる。それらは B4 及び E2 実験室を利用して

行われており、以下にそれぞれの研究例を示す。

3.1 開発研究 

① VCAD システムによる工業製品のイメージングおよび高分解能 3 次元 CT 1) 2)

E2 ポートにおいては 3 次元 CT ステージを設置しており、カメラとの同期システムも構築済みであ

るため、試料を固定するだけで 3 次元的な形状の可視化を可能にしている。Fig.3 に示すように、3

次元的構造の可視化が可能である。

128



Fig. 3  3D image of bath toy 

② 人工衛星推進ロケットのための触媒分解反応の可視化 3)

衛星推進系の代表的なコンポーネントのひとつである一液式ヒドラジンスラスタ内部におけるヒ

ドラジン触媒分解反応の可視化を行っている。

③ 中性子イメージングとの組み合わせによる即発ガンマ線放射化分析装置の開発 4)

中性子イメージングと即発ガンマ線放射化分析(PGA)との組み合わせにより、試料の可視化と分析

評価を同時に行うことを可能にした。

3.2 二相流研究 

④ 原子炉安全研究のための二相流研究 5)

気液二相流挙動の動的可視化のための高速度撮像システムの構築及び画像処理方法の検討を行っ

ている。また、他の手法では困難な液体金属二相流の可視化を行っており、Fig.5 に示すような液体

金属中における気泡上昇挙動の可視化を行っている。

0ms 50ms      100ms     150ms 積分画像

Fig.4  Visualization of liquid metal two-phase flow 
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⑤ 固体高分子形燃料電池内における二相流可視化 6)

固体高分子形燃料電池（PEFC）における流路や GDL での水の生成および滞留機構の解明のために、

発電中の電池内水分布の可視化を行っている。Fig.5 に実験に使用している PEFC の構造及び電池内

部における水分の分布を示す。

Fig.5  Schematic diagram of PEFC and water distribution in PEFC 

⑥ ナノ粒子の超臨界熱水合成のための混合挙動の観察 7)

ナノ粒子合成プロセスにおける混合状態を評価するために、管状反応器内の超臨界水挙動の観察を

行っている。Fig.6 に超臨界水と室温水の混合部における可視化結果を示す。

Fig.6  Mean water density distribution in mixing part of tabular flow reactor 

⑦ 強制対流沸騰下における可視化および振動流における流動の定量評価 8)

B4 実験室の大型直流電源、冷水供給装置、高圧熱流動ループを用いた加熱流動実験によって、管

内沸騰二相流の可視化およびボイド率の定量的な評価を行っている。
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3.3 コンクリート研究 

⑧ 高強度コンクリートの爆裂に関する研究 9)

高強度コンクリートを用いた建物の火災時の爆裂メカニズムを解明するために、高温条件下におけ

る水分布の観察を行っている。Fig.7 には、コンクリート加熱時の実験風景とその際に得られた中性

子イメージング結果を示す。

Fig.7  Explosive fracture experiment of concrete using fire 

⑨ セメント硬化体中の水分測定 10)

セメント硬化体内部の含有水分分布を定量的に評価するための基礎データ取得を行い、セメント硬

化体の乾燥過程における体積変化量や水分逸散量と中性子イメージング画像との関係を調べてい

る。

3.4 その他 

⑩ 植物研究への応用 11)

中性子イメージング技術を植物研究に応用することで、土壌から植物内への水分挙動などの評価を

行っている。

４．結言

KUR では、B4 中性子導管実験孔および E2 水平実験孔を利用した中性子イメージング研究が可能であ

り、イメージング技術の高度化およびその応用研究のための共同利用を行っている。最近では、大型直

流電源、冷水供給装置、高圧熱流動ループを用いた二相流研究、コンクリートの爆裂実験などが可能に

なり、様々なイメージング研究が行われており、今後さらなる活用が望まれる。
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1. 緒言

液体金属を用いる高速増殖炉や加速器駆動未臨界炉などの核エネルギーシステムの実現には，炉心溶

融事故や熱交換器破断事故などの過酷事象に対する安全対策および評価が極めて重要である．このよう

なシビアアクシデント時に形成される二相流は，空気－水系に代表される通常の二相流と比較して，気

液密度比が一桁程度高い気液二相流となる場合がある 1)．この場合の安全解析では，通常流体に対して

導出された従来のモデルが適用できない可能性が大きいが，現在のところ，二流体モデルに必要な界面

輸送項のモデル化は主に水－空気系に対してなされており，高密度比二相流に対するモデル化はほとん

ど進んでいないのが現状である．そこで，本研究では高密度比二相流として液体金属二相流を対象とし

た実験を行い，ボイド率などの二相流特性値や液相速度変動を取得し，シビアアクシデント解析に使用

可能なモデルを導出することを目的とする．そのため，従来の電気抵抗式 4 センサープローブ 2)に加え

て，ファラデーの法則を利用した電磁流速計(Vive’s probe)を用いた液相速度の計測を行った． 

2. 実験装置および実験方法

2.1 実験装置 

 Fig.1に実験装置の概略を示す．実験装置は気液混合部，試験部，気液セパレータ，ダウンカマ，およ

び電磁ポンプより構成される．試験部は，内径 50mm，長さ 2mのステンレス製円管で，高さ方向に三

箇所，電磁流速計を設置している．作動流体としては，鉛ビスマス(Pb:44.5wt%，Bi:55.5wt%)と窒素ガ

スを用いた．水と鉛ビスマスの物性値の比較を Table 1に示すが，密度以外の物性値も大きく異なって

いることがわかる．また，気相流量はマスフローコントローラを用いて測定し，液体金属流量は電磁流

量計を用いて計測した．なお，実験条件は液相流束を jf=10cm/s，気相流束を jg=5，10，15cm/sとして計

測を行った． 

2.2 電磁流速計による液相速度計測 

導電体が磁界を横切って運動する時，その導電体に電圧が発生して電流が流れる(ファラデーの法則)．

同様に，導電体である液体金属が磁界を横切って流れると，その流体には流速に比例した誘導起電力を

生じるため，誘導起電力を測定することにより流速を計測することが可能である 3．4)．

本実験で用いた電磁流速計の概略図を Fig.2 に示す．電磁流速計には高温でも使用可能な永久磁石の

一つであるサマリウムコバルト(SmCo)磁石を用いており，その特性値を Table 2に示した．この電磁流

速計を使用し，二相流中の液相速度変動を計測した．プローブの設置位置は z/D=3.2，17.6，32.4 の 3箇

所で，サンプリング周波数は 10kHz とし，30秒間計測を行った．なお，出口圧力は大気圧である． 

液体金属気液二相流の乱流特性に関する研究 

（京大院エネ科、京大原子炉 1）○浅井勇吾、伊藤大介 1、齊藤泰司 1 

(P20)
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Fig.1 Schematic of experimental apparatus. Fig.2 Schematic of magnet probe. 

2.3 電磁流速計と電気抵抗式プローブの信号処理 

 先に述べた電磁流速計の計測原理は液単相流に対するもので，気液二相流の場合には得られた信号か

ら相判別を行い，液相の信号のみを抽出する必要がある．Fig.3に電磁流速計を用いて得られた二相流の

信号の一例を示す．図のように，プローブが液体中にある場合は信号電圧は液相の速度に比例するが，

気相中では電極が絶縁状態になるため不安定な電圧変動を示す．したがって，以下の様に信号処理を行

った． 

① 信号電圧にある閾値を設定し，大まかに気相と液相を判別する．

② 信号電圧の時間微分の正負が逆転する点を気相と液相の境界とする．

③ 液相の信号のみを抽出し，校正した電磁流速計の特性から，液相速度変動などを算出する．

以上の処理により液相速度の計測が可能となるが，その計測精度は相判別の精度に大きく依存すること

がわかる． 

一方，電気抵抗式プローブでは気相と液相の電気伝導度の違いにより，Fig.4に示すような矩形波を得

ることができる．このような矩形波から局所のボイド率は比較的簡単に算出することができ，一般にプ

ローブの先端が小さい場合には計測精度は高い． 

E.M Pump

Vacuum Pump

Ar+H2 Gas

DP Cell

DP Cell

DP Cell

4sensor probe

Measurement 

system

Flow meter

Nitrogen Gas

Separator

Calibration Tank

Level Sensor

ExhaustT.C.

Level Sensor

Drain Tank

Gas Injector

4sensor Probe

Pb-Bi

Electromagnetic 

Flow Meter

T.C.

T.C.

T.C.

Riser Downcomer
Φ50

2000mm

Mixing Chamber

Magnet Probe 

Magnet Probe

Measurement

System

B: magnet field direction

Residual magnetism 0．3 T 

Coercive force 756-796 kAm
-1

Product (BH) maxium 207-220 kJm
-3

Curie point 800 ℃ 

Table 2 Physical properties of SmCo magnet. 

magenet.Density Surface tension Viscosity Galileo number

[kg/m3] [N/m] [Pa・s]

Pb-Bi

(200℃)

Water

(25℃)

10460 0.401 170×10-5

89×10-5

4.02×10-14

1.59×10-11997 0.073

)( 34
 ffg

Table 1 Comparison of thermal properties. 
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  Fig.3 Two-phase flow signal from magnet probe and its time derivative. 

Fig.4 Two-phase flow signal from 4-sensor probe. 

3. 実験結果および考察

3.1 校正実験 

 本実験で用いた電磁流速計の特性を明らかにするために， Fig.5 に示すような回転型試験装置を用い

て校正を行った．この回転型試験装置は回転円筒容器，加熱ヒーターおよび駆動機構から成る．加熱し

た円筒容器に鉛ビスマスを満たし，回転軸から 13cmの位置に電磁流速計を挿入した．容器を回転させ，

液体金属の接線方向の速度を計測した．Fig.6に実験で得られた誘導起電力と流速との関係を示す．この

結果より誘導起電力－流速の関係は比例していることがわかる．得られた誘導起電力は過去の研究 3)と

比較すると小さいが，使用した磁石の磁束密度の違いを考慮するとほぼ同程度であることがわかった． 

時間微分 dV/dt

Time

Signal level

Time

電圧 V

Liquid Liquid LiquidGas Gas

閾値

Signal level

Time

1 2Signal level

Liquid

Gas

・・・
① ② NB

電圧 V

Fig.5 Schematic of rotating tank. Fig.6 Calibration results of magnet probe. 
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3.2 電磁流速計と電気抵抗式プローブ(4センサープローブ)によるボイド率計測の比較 

 Fig.7に電磁流速計と 4センサープローブを用いて計測したボイド率の比較を示した．図から電磁流速

計の方がボイド率を過大評価していることがわかる． 4センサープローブはセンサー先端で気液を識別

しているのに対し，電磁流速計では 2 本の電極のいずれかが気泡に接した場合に絶縁状態になるため，

ボイド率を過大評価する．したがって，このボイド率を過大評価する傾向はボイド率が高いとき，つま

り気泡間距離が小さいときに顕著になることがわかる．しかしながら，ボイド率の過大評価はあるもの

の，ボイド率および分布形状はほぼ一致しており，電磁流速計の信号処理において相判別が正確に実施

できていることがわかる． 

Fig.7 Comparison of void fraction profiles by using magnet probe and 4-sensor probe. 

3.3 時間平均鉛直方向液相速度分布 

 Fig.8 は時間平均鉛直方向液相速度分布を示す．計測は高さ方向に 2 箇所 z/D=17.6および 32.4 で行っ

た．入口に近い z/D=17.6 では速度分布は指数法則にほぼ一致しているが，下流の z/D=32.4 では指数法

則から外れた分布になっていることがわかる．さらに，z/D=32.4 のときは速度分布が wall-peak から

core-peak に移行しているが，このときのボイド率は常に core-peak であるので速度分布の形状の変化が

ボイド率の変化による影響とは考えにくい．分布形状の変化の一つの要因としては，比重の大きい鉛ビ

スマスでは界面における運動量輸送の影響が時間的に遅れて現れる可能性がある．現在この理由につい

ては詳しくわかっていないが，実験条件を系統的に変化させて計測を行い，詳しく考察する必要がある． 
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Fig.8 Liquid velocity profile for jf = 20cm/s. 

3.4 乱流強度分布 

 Fig.9に乱流強度分布を示す．図から，気相流束の増加とともに乱流強度も全体的に増加しており，乱

流強度は単相流の計測値(Laufer，1954)とほぼ同様な分布形状を持つことがわかる．また，乱流強度が 1

よりも大きな値を示している場合もあるが，これは気泡に誘起された循環流によるものと考えられる．

z/D=17.6において気相流束の増加とともに乱流強度も増加しているが，z/D=32.4においては気相流束の

増加とともに乱流強度が小さくなる場合も観測された．この原因の一つとしては，乱流強度の無次元化

において，代表速度を管中心の値を用いていることが挙げられる．今後，代表速度については再度検討

する必要がある． 

Fig.9 Turbulence intensity profile. 
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4. 結言

 高密度比気液二相流の実現象に適用できるモデルを導出することを目的として，鉛ビスマス－窒素二

相流のボイド率および液相速度分布を電磁流速計により計測し，以下の結論を得た． 

(1) 電磁流速計で得られたボイド率と 4センサープローブを用いて得られた計測値を比較した結果，計

測面積の違いによる誤差を考慮すれば，ボイド率の半径方向分布はほぼ一致しており，電磁流速計

の信号処理はほぼ正確に実施できていることがわかった． 

(2) 時間平均鉛直方向液相速度分布を計測し，z/D=17.6では実験値は指数法則にほぼ一致する傾向がみ

られたが， z/D=32.4では気相流束の増加とともに wall-peakから core- peakに移行する傾向がみられ

た．原因の一つとしては，比重の大きい鉛ビスマスでは界面における運動量輸送の影響が時間的に

遅れて現れる可能性がある．現在この理由については詳しくわかっていないが，実験条件を系統的

に変化させて計測を行い，詳しく考察する必要がある． 

(3) 乱流強度分布を計測した結果，液相流束が小さく，気相流束が高いとき，特に j
f
=10cm/sのときは乱

流強度が 1より大きな値を示しており，局所的に逆流が起こっている可能性があることがわかった． 

今まで逆流が起こりうる高気相流束，低液相流束における実験はあまり行われておらず，プール体系

の実験には逆流も計測できる電磁流速計を用いた計測が必要であることが示唆された．今後は実験条件

を系統的に変化させ，精密なデータベースを構築し，4 センサープローブのデータとともに解析に用い

るべきであると考えられる． 
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 はじめに

放射性廃棄物地層処分の安全性評価では、廃棄体に閉じ込められた放射性核種が深地層の地下水と接触

し、生態圏に到達する地下水移行シナリオが想定されている。廃棄体に含まれる様々な放射性核種の中

でも Np-237、U-233、Th-229 などのアクチニド元素は、数 10 万年から数百万年におよぶ半減期を持つ

長半減期核種であり、処分の安全評価では、これらアクチニド元素の移行挙動の予測が重要である[1]。

アクチニドイオンは還元的雰囲気な地下水中において 4 価として振る舞うと考えられ、強い加水分解反

応により容易に 4 価金属水酸化物として沈殿する。一般に、中性 pH 付近における４価金属水酸化物の

溶解度は極めて低いとされるが、地下水中に普遍的に存在する様々な無機、有機配位子と強く錯生成す

ることで、見かけの溶解度が変化する可能性が近年報告されている[2]。例えば、処分場において人工起

源の有機カルボン酸であるシュウ酸存在下では、pHc 4～6 においてシュウ酸が存在しない場合と比較し

てトリウムの溶解度が増加し、その溶解度増分はトリウム-シュウ酸錯体の生成に起因するものであるこ

とが熱力学的な解析により分かった[3]。また、この時見かけの溶解度には固液分離の際に用いる限外ろ

過フィルタの孔径の依存性 (3 - 100 kDa) が殆どないことが確認された。一方、シュウ酸が存在しない

場合、トリウム水酸化物の溶解度は、限外濾過フィルタの孔径の増加と共に増えており、溶解度に及ぼ

すコロイド種の影響は少なくないと考えられた[4]。このように、有機酸存在下では、真性コロイドの生

成時とは異なる溶存状態である可能性が高く、有機酸が溶解度に与える影響を評価する上で、様々な錯

生成能を有する有機酸についてさらなる系統的実験が不可欠である。地下水中の溶存有機物の中でも高

分子分画を構成する天然腐植物質フミン酸は、分子内に金属イオンと配位可能な官能基が多数存在して

いるため核種との錯生成能が強く、様々な有機酸とアクチニドイオンの錯生成の系統性に基づき、フミ

ン酸との錯生成が溶解度に与える影響を定量的に評価することが重要である[4]。 

本研究ではフミン酸に着目し、フミン酸存在下におけるトリウムの見かけの溶解度を過飽和法により測

定するとともに共存する固相の状態を調べた。液相中の pH、イオン強度(I)、トリウム濃度を変化させ、

溶解度の変動要因及びトリウムの溶存状態について考察を行った。

1. 実験

溶解度実験は京都大学原子炉実験所ジュニアケーブにあるAr雰囲気グローブボックス内にて行った。

フミン酸は、Aldrich社製フミン酸ナトリウム塩を精製してプロトン化したもの(以下、HA)を用いた[5, 6]。

フミン酸の粒径は、精製過程で1kDa ～ 0.45μm に調整した。トリウム（Th）過塩素酸母溶液は、硝酸

トリウム（Th(NO3)4）を溶解し、水酸化ナトリウム水溶液によって沈殿させたTh水酸化物を過塩素酸に

フミン酸共存下におけるトリウムの見かけの溶解度とその解釈 

（京大院工、京大原子炉 1） 

○松浦由佳、佐々木隆之、小林大志、藤井俊行 1、 山名 元 1、森山裕丈 1

(P21)
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溶解することで得た。フミン酸溶液にTh母溶液を添加し、溶液のイオン強度（I） はNaClO4を用いて0.1

と1.0に、pHcはHClO4とNaOHを用いて6～12に調整した。またThおよびフミン酸の初期濃度はそれぞれ、

[Th]ini = 10-6 M～5.3×10-3 M, [HA]ini = 5.3×10-3 eq/lとした。室温(25±5℃)で一定期間静置後、試料溶液の

pHcを測定し、上澄み液をろ過した(Millipore社製PTFE限外ろ過フィルタ 3 kDa、およびディスク型フィ

ルタ0.45μm等)。回収したろ液を硝酸で希釈後、ICP-MS (HP4500, Hewlett Packard) によりTh濃度を測定

した。なお、固相沈殿は同様の手法により調製し、遠心分離した後、洗浄・乾燥し、C, H, N, Th及びNa

量を元素分析装置（Flash EA112 CNHS-O , Thermo Finnigan）およびICP-AES（ICP – MS7500, Shimadzu）

を用いて測定した。

2．結果・考察 

A) 溶解度測定結果

見かけの溶解度の測定結果の一例を図1 および図2に示す。図1の液性条件は[HA]ini =5.3×10-3 eq/l、

[Th]ini =5.0×10-3M、I=1.0、図2は [HA]ini =5.3×10-3 eq/l、[Th]ini =5.0×10-4M、I=1.0 である。比較のため、

フミン酸を含まない水酸化物の溶解度(3kDa フィルタろ過)[4]を示す。HA/Th濃度比が多い場合、中性か

らアルカリ性pH において3kDaフィルタろ過後の溶解度は、水酸化物の溶解度に比べてわずかに低い値

を示した(図2)。一方、0.45μmフィルタろ過後の溶解度は3kDaのものと比べ、高い値を示した。HA/Th

濃度比が小さい場合は、このような顕著な溶解度の増加が見られなかったため(図1)、HA/Th濃度比が高

い場合の溶解度上昇は生成したフミン酸錯体の寄与であると考えられる。また、図2において、いずれ

の条件でもトリウムは全溶解しておらず、特に、中性pH付近では9割以上が0.45μmフィルタを通過しな

かった。このことから、フミン酸錯体の大粒径化が推測された。

 

-9

-7

-5

-3

2 4 6 8 10 12 14

lo
g[

Th
] 

pHc 
-9

-7

-5

-3

2 4 6 8 10 12 14

lo
g[

Th
] 

pHc 

<3kDa
<0.45um
HAなし <3kDa 

図 1  HA/Th 濃度比が少ない系での 
見かけの溶解度

図 2  HA/Th 濃度比が多い系での 
見かけの溶解度
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B) 粒径分布

図3に、図2と同様の液性条件下でのTh化学種の粒径分布のpHc依存性（I = 1.0）を示す。支配的なTh

化学種の粒径は、pHc 7~12の範囲において粒径0.45μm 以上であるが、その割合はpHcによって異なっ

ている。特に、中性pHcでは、大部分が粒径0.45μm 以上の化学種であり、これはフミン酸錯体が大粒

径化した化合物だと考えられる。またI = 0.1では、I = 1.0の場合と異なり、3kDa - 0.45μmが溶解度の支

配的な化合物であることから(図4)、Na+が化合物の大粒径化に寄与することが明らかになった。また、

HA/Th濃度比が少ない場合では、さらにフミン酸錯体の大粒径化が進行していた。これらより、Na+や

Th4+がフミン酸間の静電的斥力を弱め、フミン酸の凝集に寄与したと考えられる。 

C) 固相元素分析

大粒径化した化合物のうち、沈殿成分のC / Th重量比を図5に

示した。固相にはフミン酸由来の炭素が含まれており、溶液

中のフミン酸濃度の増加に従って、固相に含まれる炭素量が

増加した。フミン酸の初期濃度が高い場合、固相には多くの

フミン酸が含まれるが、フミン酸の初期濃度が低い場合にお

いても、少量ではあるが、固相にはフミン酸が含まれている

ことが分かった。このような条件下において、溶解度制限固

相をどのように解釈すべきかは今後の検討課題である。

3. 結論

HA/Th濃度比が高い場合、溶液中のトリウムはフミン酸と錯体を生成し、0.45μmフィルタろ過後の溶

解度は、フミン酸を含まない場合と比較して、高い値を示した。溶液中のイオン強度が高い場合やHA/Th

濃度比が低い場合では、フミン酸錯体の大粒径化が進行したと考えられる。また、本実験条件では、Th

はフミン酸を含む沈殿を生成し、その組成は溶液条件に依り連続的に変化した。
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1． はじめに 
リチウムイオン二次電池は、高い起電力とエネルギー密度をもつため、携帯電話から自動車まで、さ

まざまな機器の電源として近年広く普及している。しかしながら、現行のリチウムイオン二次電池は電

解質として可燃性の有機電解液を用いているため、過熱による発火や漏液などが生じる可能性があり、

長期的な安全性や信頼性について懸念されている。現行のリチウムイオン二次電池が抱えるこのような

問題を解消するため、有機電解液に替わる不燃性の固体電解質に関する研究が盛んに行われている。例

えば、カチオン輸率が1の無機化合物の場合、リチウムイオンが骨格構造とは連動せずに独立して動く

ため、イオン伝導に伴う副反応が抑制できる。それゆえ、電池の長寿命化や安全性の向上が期待される。

無機固体電解質の中でも、(Li2S)x-(P2S5)100–xガラスは高い電気伝導度を示し1,2)、Li2S濃度によって電気伝

導度が変化することが知られている3)。しかしながら、本系のガラス構造と電気伝導度の関係について

は未だ不明な点が多い。 
そこで本研究では、(Li2S)x-(P2S5)100–xガラスをメカニカルアロイング(MA)法によって作製し、各組成

に対して電気伝導度測定および中性子回折実験を行った。さらに、得られた中性子回折データに対して

リバースモンテカルロモデリング（RMCモデリング）を行い、(Li2S)x-(P2S5)100–xガラスの3次元構造を視

覚化し、本系の電気伝導度と局所構造の関係について詳細に調べた。 
 
2． 実験方法 
 本研究では、MA 法によって(7Li2S)x-(P2S5)100–x ガラス（x = 40, 50, 60, 70）を作製した。まず、P 粉末（三

津和化学薬品(株)製、純度 99.9999 ％）および S 粉末（(株)高純度化学研究所製、純度 99.99 ％）をモル

比 2:5 で混合したものを 20 個のジルコニアボール(直径 10 mm)と共にジルコニア容器(80 cc)に入れて、

300 rpm で 150 時間 MA 処理を行った。その後、得られた P2S5 に
7Li2S（(株)高純度化学研究所製、純度

99.9 %）を混合し、300 rpm で 50 時間 MA 処理を行った。 
 電気伝導度測定を行うため、(7Li2S)x-(P2S5)100–x ガラスの粉末試料をペレット状に成型した。その際、

両面に銀ペーストを塗布し、これを電極とした。試料を Ar ガスで満した密封セルに封入し、四端子法

による交流インピーダンス測定を行った。測定には LCR メータ（Wayne Kerr Electronics 社）および

AUTOLAB（ECO CHEMIE 社）を使用し、20 mHz から 3 MHz の範囲で交流電圧（50 mV）を印加し、

温度変化させながら測定を行った。  
 また、(7Li2S)x-(P2S5)100–x ガラスの構造を調べるため、大強度陽子加速器施設／物質・生命科学実験施

設（J-PARC/MLF）に設置されている高強度全散乱装置 NOVA を用いて中性子回折実験を行った。得ら

れた中性子回折データから構造因子 )(QS を求め、式(1)を用いて動径分布関数 )(rRDF を求めた。 

)(4)( 0
2 rgrrRDF ρπ=                                        (1) 

ここで、 0ρ は原子数密度である。また、 )(rg は二体分布関数であり、式(2)を用いて )(QS をフーリエ変

換することで得られる。 

∫ −+=
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                             (2) 

Li2S-P2S5 系リチウムイオン伝導ガラスの電気伝導特性と局所構造 

 

（京大院工、京大原子炉１）○市田智晴、森一広 1、小野寺陽平 1、福永俊晴 1 
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尚、本研究では、RMC++を使用して RMC モデリングを行った 4)。 
 

3． 結果および考察 
3.1 電気伝導度および活性化エネルギーの組成依存性 

(7Li2S)x-(P2S5)100–xガラスの 300 Kにおける電気伝導度 K300σ および活性化エネルギー aE と 7Li2Sモル

濃度 x の関係を図 1 に示す。7Li2S 濃度の増加に伴って K300σ が上昇し、 aE が減少する様子を確認す

ることができた。 K300σ 上昇の原因の１つとして、x の増加によるキャリア濃度の増加が考えられる。

一方、 aE の減少については、局所構造の変化について詳細に調べる必要がある。 
 

 
 

 

 
 

3.2 (7Li2S)x-(P2S5)100–x ガラスの局所構造 
(7Li2S)40(P2S5)60 ガラスと(7Li2S)70(P2S5)30 ガラスの間で K300σ および aE に最も大きな差異があること

から、この 2 組成について構造解析を行った。まず、(7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび(7Li2S)70(P2S5)30ガ

ラスの RDF(r)パターンを図 2 に示す。第一ピークは P-S 相関を示しており、ピーク面積から配位数を

計算した結果、P 周りの S 原子の配位数 NP-S は 4 であることがわかった。 
 つづいて、(7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび(7Li2S)70(P2S5)30 ガラスの )(QS データに対して RMC モデリ

ングを行った。ここで、S 原子を「非架橋の S（Non-Bridging Sulfur: NBS）」と「P 原子と架橋構造を

形成している S（Bridging Sulfur: BS）」に区別することで、本系を Li、P、NBS、BS から成る 4 元系

ガラスとみなして RMC モデリングを行った。RMC モデリングに用いた Li、P、NBS、BS の個数と

RMC 空間のサイズを表 1 に示す。さらに、RMC モデリングを行う際、RDF(r)の解析結果に基づいて、

以下に示す 3 つの束縛条件を与えた。 
(1) BS 原子周りの P 原子の配位数 NBS-P は 2（NBS-P = 2） 
(2) NBS 原子周りの P 原子の配位数 NNBS-P は 1（NNBS-P = 1） 
(3) PS4 四面体より、NP-BS + NP-NBS は 4（NP-BS + NP-NBS = 4） 

 RMC モデリングを行った結果、図 3 に示すように実験値と計算値が良く一致した。図 4 に RMC モ

デリングの結果をもとに描いた (7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび(7Li2S)70(P2S5)30 ガラスの 3 次元構造を示

す。ここで、図中の四面体と球体はそれぞれ PS4四面体と Li イオンを示している。また、4.0 Å以内

に存在する Li 同士を線で結んで示した。図 4 より、(7Li2S)40(P2S5)60 ガラスでは Li イオンが PS4 四面体

のネットワーク構造の中で比較的孤立した状態にあることがわかる。一方、 (7Li2S)70(P2S5)30 ガラスで

図 1 (7Li2S)x-(P2S5)100–x ガラスの電気伝導度（300 K）および活性化エネルギー 
（○および◆はそれぞれ K300σ , aE を示している。） 
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は、PS4 四面体のネットワーク構造が寸断され、Li イオン同士が近距離で存在する確率が高くなり、

その結果、Li イオンの拡散経路が拡大していると考えられる。さらに、Li イオン周りの S 原子の配位

数を評価した結果、Li イオン周りの S 原子の配位数はいずれの組成においても 4 配位が最も支配的で

あることがわかった（図 5）。また、7Li2S 濃度の増加に伴って、4 配位の割合が増加することがわかっ

た。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 

 

 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

試料の組成 
原子の個数 

RMC 空間のサイズ[Å] Li P NBS BS 計 
x=40 736 1104 1840 1288 4968 48.1 × 48.1 × 48.1 
x=70 1666 714 2380 238 4998 46.0 × 46.0 × 46.0 

表 1.  (Li2S)x(P2S5)100-x ガラスの RMC モデリングに用いた条件 

図 2. 中性子回折実験によって得られた(7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび(7Li2S)70(P2S5)30

ガラスの動径分布関数 RDF(r)。 

図 3.中性子回折実験によって得られた(7Li2S)40(P2S5)60 および(7Li2S)70(P2S5)30の構造因子

S(Q)。実線と破線は実験と RMC から得られた S(Q)をそれぞれ表す。 
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4． まとめ 

本研究では、MA 法によって(Li2S)x-(P2S5)100–x ガラスを作製し、電気伝導度測定および中性子回折実験

を行った。電気伝導度測定の結果から、7Li2S 濃度の上昇に伴って電気伝導度が上昇し、活性化エネルギ

ーが減少することを確認した。また、中性子回折データを用いて RMC モデリングを行い、本系の 3 次

元構造を視覚化した。得られた 3 次元構造をもとに Li イオンの周辺環境を詳細に調べた結果、（１）7Li2S
濃度の上昇に伴って Li イオン同士が近距離で存在する、（２）Li イオン周りの S 原子の配位数は 7Li2S
濃度に依らず 4 配位が最も支配的であり、7Li2S 濃度の上昇に伴って 4 配位の割合が増大することを明ら

かにした。 
 

図 4 RMC モデリングによって得られた(a) (7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび (b) (7Li2S)70(P2S5)30ガラス 

の 3 次元構造。四面体および球体は、PS4 四面体、Li イオンをそれぞれ表す。また、4.0 Å以内の Li
イオン同士を直線で結んでいる。 

図 5 (a) (7Li2S)40(P2S5)60 ガラスおよび (b) (7Li2S)70(P2S5)30 ガラスにおける Li イオン周り

の S 原子の配位数 NLi-S の分布  

(a) x = 40 (b) x = 70 

(b) x = 70 (a) x = 40 
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1. はじめに

原子力発電所の長寿命化は経済的に大きなメリットがあるため、各国とも経年劣化対応を中心した技

術開発に精力的に取り組んでいる。経年変化が問題となる機器は、原子炉の安全性を事実上決定し、か

つ使用期間中の交換が事実上不可能な原子炉圧力容器である。原子炉圧力容器の経年変化において最も

重要な現象は中性子照射による圧力容器鋼の照射脆化である。高エネルギー粒子が材料中に入射すると、

連鎖的に原子が弾き出されるカスケード損傷が起こる。原子が弾き出されるため、カスケード損傷が起

きている周辺は瞬間的に高温となるが、その後温度が拡散して温度が下がり、原子が安定位置に落ち着

いてくる。その過程で、原子空孔や格子間原子、それらの集合体が形成し、材料特性が変化、すなわち

脆化する。材料の照射効果は、照射温度、照射粒子の種類とエネルギースペクトル、照射量、照射中の

付加応力、冷却材などの周辺環境の影響を受ける。原子炉圧力容器鋼などではこれらが複雑に絡み合っ

た現象が起きるため、ある現象の解明のためには、各々の因子を理解する必要がある。

 古い原子炉圧力容器鋼では、不純物として含まれている銅のナノ析出による圧力容器鋼の脆化が特に

問題視されている。銅のナノ析出物の形成は原子空孔集合体の形成に支配され、中性子照射量の関係は

簡単ではなく、複雑なものである。銅析出物の形成は中性子照射初期段階（2 年程度）でほぼ終わる一

方、圧力容器鋼の劣化は照射量の増加と共に進む。圧力容器鋼の脆化のメカニズムが不明のままで、原

子力発電所の高経年化の評価が非常に難しく、社会に与える不安も大きい。従って、本研究では、圧力

容器鋼とそのモデル合金について銅析出物がいかに材料脆化に影響をあたえるかを明らかにすること

を大きな目的とする。しかし、上で述べたように、これは複雑に絡み合った現象であるため、今回報告

する研究では、まず、古い原子炉圧力容器鋼のモデル合金として Fe-Cu 二元系合金を用い、それに液体

ヘリウム温度に近い 15K で京都大学研究炉（KUR）を用いて核分裂中性子を行った。液体ヘリウム温度

に近い極低温の照射ではカスケード損傷が起きた後の熱冷却が早く、点欠陥の拡散が少ないため、カス

ケード損傷が起きた時の構造がほぼそのまま残る。低温から徐々に温度を上げていくことで、点欠陥が

少しずつ移動するようになり、それとともに銅の析出物が形成されると考えられる。その過程を電気抵

抗測定を用いて捉えることを試みた結果について報告する。

2. 実験方法

2.1 試料 

試料は Fe-0.6wt.%Cu を用いた。鉄の母材には、東邦亜鉛（株）製の公称純度 99.99%の電解鉄を用い

た。銅の母材には、高純度化学研究所（株）製の公称純度 99.9%の銅を用いた。Fe-Cu 系の母合金の作

製には、金属材料技術研究所の真空高周波溶解装置を用いた。まず鉄を 3.5kg 秤量し、次に銅を目的の

KUR低温照射設備（LTL）を用いた Fe-Cu合金の電気抵抗測定 

（京大原子炉）○佐藤紘一、横谷拓哉、徐虬、義家敏正 

(P23)
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21g 秤量した。秤量した原料は溶解装置に投入して母合金を作製する。作業時の装置内真空度は

7×10-5Torr であった。溶解した母合金は、石英管に真空封入し、1423K、24 時間の均一化処理を行った。

均一化処理後、試料を水冷した。均一化処理を終えた母合金に対し、圧延機で 0.1mm まで冷間圧延し、

その板から約 0.35×50mm の試料を切り出した。切り出した正確な試料の幅は 0.367mm であった。最終

熱処理として、石英管に真空封入した後 1223K、30 分の焼鈍を行った後、水冷した。フェライト領域で

は鉄中の銅の固溶限は温度の低下とともに急速に下がるため、熱処理後の水冷には特に注意を払い、最

低でも 300K/s の冷却速度を確保するように水冷を行った。 

2.2 低温照射設備 

低温照射装置（Low temperature loop, LTL）を用いた低温中性子照射実験は、これまで原子炉材料、核

融合炉材料等における照射損傷機構の基本的性質の研究や、極低温で安定化された材料中の中性子の核

変換反応で生成された異種元素を導入することにより新しい機能を持つ材料の開発研究等を行い多大

な成果を挙げてきている。現在、原子炉中性子照射を極低温で行える本格的照射装置は、原子炉の改廃

に伴いその多くは廃止され、国内はもとより世界的に見ても京都大学原子炉実験所の LTL が唯一の照射

装置となっている。しかし、極低温中性子照射効果の研究が不要となったわけではなく、核融合炉や宇

宙環境下で用いられる材料開発等において、近年注目されてきている重要な研究分野であることから

LTL は極めて貴重な存在となっている。また、LTL は 10 年ほど前に改修され照射温度、照射線量とも

にかなり改良された[1]。この LTL は KUR の水平照射孔 E-4 に設けられている。LTL は照射装置本体及

び冷却装置と、それに付属する排気装置、ヘリウムガス圧縮機、ガス流量コントローラ、高圧ガスタン

ク等よりなり、いずれも照射孔の付近に配置されている。ヘリウムガスを冷却媒体としてガス冷却方式

で電気ヒーターと併用することにより 10K～約 380K の温度範囲で任意の温度に自動制御できる。今回

は 15K で照射を行った。照射終了後、電気抵抗測定を行った。 

2.3 電気抵抗測定 

電気抵抗を測定した装置の構成図を図 1 に示す。通常の直流 4 端子法である。この手法を用いて、照

射終了後に残留抵抗を得た。その後、40K から 10K 間隔で 5 分毎に焼鈍を行い、その都度、15K まで温

度を下げて測定を行った。

図 1. 電気抵抗測定の構成図。 

LTL 装置内 

核分裂中性子
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3. 結果と考察

高木らは高純度鉄に電子照射し、電気抵抗を測定した結果から以下のことを主張している[2]。90K ま

でにステージ IA-IC があり、近接フレンケル対が再結合する。90-120K がステージ ID で、フレンケル対

が相関再結合する。130-170K がステージ IE で、格子間原子が自由拡散する。180-200K がステージ II

で、格子間原子対が自由拡散する。230K 付近からステージ III が始まり、原子空孔が移動する。また、

鬼塚ら[3]は Fe-Cu 合金に電子照射し、その結果から純鉄ではみえていた 130K 付近のステージ IEの変化

がみえなくなり、格子間原子が銅に捕獲される。逆に、140-160K に幅広く変化が現れ、格子間原子とと

もに銅も拡散し、銅析出物が形成する。また、この過程では格子間原子と原子空孔の再結合はほとんど

見られず、格子間原子の移動はほぼ銅析出物の形成に寄与する。この銅の析出物の形成は陽電子消滅測

定によっても得られている。

本研究では 90K、130K、160K に鋭い変化が、200－230K に緩やかな変化があり、再び 250K に鋭い変

化が見られた。本研究でも 120K 以下の焼鈍温度でフレンケル対が相関再結合（弾き出された元の位置

に戻って消滅）により消滅したと考えられる。130K と 160K における変化は格子間原子の移動による銅

析出物の形成によるものと考えられる。鬼塚らの報告[3]においても、銅析出物形成による変化は三段階

に分かれると報告されている。それぞれ、銅が移動し集合することによる変化、銅が移動、集合が続き

析出物が成長することによる変化と銅析出物の構成原子に含まれる小さな格子間原子集合体の移動ま

たは分解による変化のためだと主張している。鬼塚らの報告においても三段階目の変化は微小であり、

本研究での焼鈍温度の間隔が 10K と大きいことから、本研究では前者の二段階の変化が見られたものと

考えている。それ以上の温度では格子間原子集合体や原子空孔が析出物の成長を促しながら移動したこ

とに関連する変化であると考えられる。ただ、本研究で行った等時焼鈍の温度間隔は上述の通り 10K と

過去の報告と比較して大きく、なめらかな変化が得られていない。今後、細かな温度間隔で等時焼鈍し、

また、試料の銅添加量を変えるなど工夫し、点欠陥の移動過程や銅析出物の形成過程を調べていく予定

である。

4. おわりに

KUR の LTL を用いて、Fe-Cu 合金に液体ヘリウム温度に近い 15K で核分裂中性子照射を行い、300K

まで等時焼鈍し、その都度電気抵抗を測定した。その変化から、格子間原子の移動、銅析出物の形成、

格子間原子対の移動、原子空孔の移動をとらえることができた。今後、試料は実験条件を変え、更に詳

細に点欠陥の移動過程や銅析出物の形成過程を調べ、原子炉圧力容器鋼の銅析出物形成が照射脆化に与

える影響を解明していく予定である。
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1. 緒言

地球温暖化問題への取り組みとして二酸化炭素排出量の規制が世界規模で実施されており、その解決

策の１つとして「化石燃料から水素燃料への移行」が検討されている。今後、水素を次世代エネルギー

として活用するためには、「水素精製」→「水素貯蔵」→「水素利用」を柱とした水素エネルギー材料

の創製が必要不可欠である。とりわけ、水素吸蔵合金は、水素貯蔵材料に加えて、水素透過膜やニッケ

ル－水素電池の負極材料など、水素エネルギー材料に関連したさまざまな分野で応用が期待されている

物質である。その中でも、Ti–Cr–V合金は、水素吸蔵量の最大値が H/M = 2（ここで、H/Mは金属原子

１個に対する水素原子の割合）と非常に大きい上、室温付近で水素の吸蔵・放出が容易であることから、

自動車搭載用水素貯蔵タンクの材料として期待されている 1–3)。しかしながら、可逆的に吸蔵・放出で

きない水素が全水素量の３~４割にも達する「残留水素」の問題や合金表面における水素の解離・結合

メカニズムの解明など、未だ多くのテーマが残されている。これらの問題を解決するためにも、水素吸

蔵・放出時におけるバルク構造および表面構造の変化を明らかにすることが重要である。	
 

本研究では、Ti0.31Cr0.33V0.36合金を作製し、圧力組成等温線図の測定（PCT測定）、X線回折実験（XRD

実験）および中性子小角散乱によるその場観測（in situ SANS実験）を行った。in situ SANS実験を行う

ため、京都大学原子炉実験所の研究炉に設置されている中性子小角散乱装置（KUR–SANS、CN–2 実験

孔）専用の in situ測定用高圧セルを開発し、水素ガス雰囲気下において SANSデータを測定することに

成功した。

2. 実験方法

2.1	
 試料作製 

Ti0.31Cr0.33V0.36合金を作製するため、出発物質として Ti（99.9%、フルウチ化学（株））、Cr（99.99%、

フルウチ化学（株））、V（99.9%、フルウチ化学（株））を用いた。化学量論比で秤量した後、アーク溶

解を行い、得られたインゴットを真空中で 1200℃、12時間焼鈍し、最後に氷水（0℃）を用いてクエン

チ処理を施した。

2.2	
  PCT測定 

Ti0.31Cr0.33V0.36合金をタングステンカーバイド乳鉢内で粉砕し、ステンレス製密封型セルに約 2 g程度

封入した。その後、約 140℃まで昇温し、3時間真空引きを行った（10–2 Pa以下）。水素吸蔵量はジーベ

ルツ法によって評価した。その際、活性化処理は行わず、試料温度は 25℃一定とした。 

2.3	
 XRD実験 

中性子小角散乱による Ti-Cr-V 水素吸蔵合金の表面構造観測	
 

（京大原子炉、茨城大１、京大院工２）○森一広、岩瀬謙二１、大場洋次郎、	
 

	
 市田智晴２、杉山正明、福永俊晴	
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回転対陰極 X線装置 SmartLab（Cu線源、（株）リガク）を用いて XRDパターンを測定し、得られた

Ti0.31Cr0.33V0.36 合金が BCC 構造であることを確認した。また、失活化処理により異なる水素量の

(Ti0.31Cr0.33V0.36)Hx試料（x < 2）を作製し、XRD測定を行った。得られた XRDデータに対してリートベ

ルト解析を行い、格子定数を決定した 4, 5)。 

2.4	
 in situ SANS実験 

in situ SANS実験は、KUR–SANSを利用して実施した 6)。その際、入射中性子の波長は 2.8 Å、試料位

置でのビームサイズは 5 × 5 mm2、q領域は 0.2 ≤ q ≤ 3.0 nm–1の条件で測定を行った。尚、in situ測定用

高圧セルの詳細については次節で述べる。

3. 結果

3.1 水素吸蔵放出特性 

Ti0.31Cr0.33V0.36合金の PCT 曲線（25ºC）を図１に示す。水素吸蔵放出過程において、0.9~1.5 H/M 付

近にプラトー領域が存在することを確認した。水素吸蔵時のプラトー圧が約 0.1 MPaであるのに対して、

水素放出時のプラトー圧は約 0.008 MPaであった。また、水素放出時において、0.001 MPaで合金中に

約 0.7 H/Mの水素が残留していることがわかった。 

図１	
 Ti0.31Cr0.33V0.36合金の PCT曲線（25ºC） 

3.2	
 結晶構造の変化 

図２に、Ti0.31Cr0.33V0.36、(Ti0.31Cr0.33V0.36)H1.7および(Ti0.31Cr0.33V0.36)Hxの XRDパターンを示す。リート
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ベルト解析の結果、Ti0.31Cr0.33V0.36が BCC構造を有しており、格子定数は a = 0.30446(8) nmであった（Rwp 

= 17.65% 、S = 1.95）。また、アーク溶解の過程で生成しやすい C14型ラーベス相が 2 wt%と微量である

ことから、良質な試料であることを確認することができた。一方、水素を大量に吸蔵した

(Ti0.31Cr0.33V0.36)H1.7は FCC構造を有しており、a = 0.4288(1) nmであった（図２(b)中の hydride–III、Rwp = 

19.25%、S = 1.74）。また、(Ti0.31Cr0.33V0.36)Hxはロータリーポンプで強制的に水素を放出した試料である

が、a値が異なる２つの BCC相が現れた（hydride–Iは a = 0.3047(1) nm、hydride–IIは a = 0.3145(1) nm、

Rwp = 21.29%、S = 1.70）。特に、hydride–IIは a値が大きい上、ピークプロファイルがブロードであるこ

とから、水素が残留している相であると考えられる。

(a) (b) (c) 

図２	
 XRDパターンおよびリートベルト解析の結果 

3.3	
 表面構造の変化 

今回 KUR–SANS用に開発した in situ測定用高圧セルを図３に示す。ステンレス製密封型セルで、厚

さ 5 mmの石英窓 2枚から構成されている。粉砕した Ti0.31Cr0.33V0.36合金を試料厚さ 2 mmの開放型石英

セル（10 mm × 45 mm × 2 mm）に充填し、in situ測定用高圧セルに封入して 0.7 H/Mまで吸蔵させた。 

図３	
 in situ測定用高圧セルの外観（左）および in situ SANS実験の様子（右） 
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本研究で得られた (Ti0.31Cr0.33V0.36)H0.7 の SANS スペクトルを図４に示す。さらに比較のため、

Ti0.31Cr0.33V0.36の SANSスペクトルも同時に示す（こちらのデータは、ラウエ・	
 ランジュバン研究所（ILL）

の D22で測定 7））。散乱強度をべき乗（I(q) ∝ q–m）で記述することで、m値の評価を行った。その結果、

Ti0.31Cr0.33V0.36 の m 値が 3.0 であることから、合金表面が非常に荒れていることがわかった。一方、

(Ti0.31Cr0.33V0.36)H0.7の m 値は 3.1 となり、水素を吸蔵させることで表面構造が徐々に変化し始めている

様子を捉えることができた。今後は、開発した in situ測定用高圧セルを用いて失活化処理が難しい水素

吸蔵合金を対象に実験を行う予定である。

図４	
 (Ti0.31Cr0.33V0.36)H0.7（左）および Ti0.31Cr0.33V0.36（右）の SANSスペクトル 
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1. はじめに

加速器と未臨界炉を複合した加速器駆動未臨界炉（ADSR）は燃料増殖と核変換処理を同時に達成し，

安全性と環境調和性に優れた革新的なエネルギー発生装置・中性子源となる可能性を秘めている．1）

ADSR は，加速した陽子を固体あるいは液体の金属ターゲットに当て核破砕反応を起こし，発生する中

性子を未臨界核燃料体系で増倍させるがターゲット中では，高エネルギー粒子と高密度の熱が発生する．

したがって金属ターゲットを冷却するためには強放射線場における除熱技術を確立する必要がある．

これまでに紫外線や γ線を照射すると酸化金属表面の濡れ性が向上することが知られている．酸化チ

タンなどの半導体材料に紫外線を照射すると光触媒反応により超親水性表面を得ることができる．また，

γ 線などの放射線照射による同様の効果を放射線誘起表面活性と呼ぶ．これらの現象は，酸化金属表面

における電気化学的な作用によって生じていると考えられているが，そのメカニズムは十分に明らかに

されていない．特に，陽子線照射による効果は詳しく調べられていない．一方，表面の濡れ性を向上さ

せると，限界熱流束などの沸騰熱伝達特性が影響を受けることが報告されているが，ターゲット冷却体

系において，濡れ性の影響を調べた例は見当たらない．2.3.4） 

本研究では，加速器固体ターゲットにおける除熱特性の把握のために，陽子線照射が金属表面の濡れ

性に与える影響を調べ，γ線，紫外線照射との比較を行う．さらに照射により伝熱面の濡れ性を制御し，

沸騰熱伝達に及ぼす影響を調べることを目的とする．

2. 紫外線及び放射線照射による濡れ性変化

2.1 紫外線照射実験

紫外線照射前後の液滴の様子をFig. 1に示し，実験条件はTable 1に示した．紫外線照射実験では，紫外

線照射スタンドを使用し，試料には陽極酸化により表面にアナターゼ型酸化膜を形成したチタン板を用

いた．

Fig. 2に紫外線照射積算線量と接触角の関係を示した．過去の報告同様，紫外線照射により濡れ性が向

上していることがわかる．5.6）濡れ性向上は，光触媒反応により酸化チタン表面に水酸基が形成された

ためだと考えられるが，濡れ性の変化は積算量のみならず，照射強度にも依存することがわかる．

Table 1 紫外線照射条件 

試料 チタン（20×40×0.1mm） 

酸化方法
陽極酸化

0.1w%希硫酸 
160V 30min 

照射条件
照射強度：5mW/cm2 
照射時間：20min 

沸騰熱伝達におよぼす紫外線及び放射線照射の影響

（京大院エネ科、京大原子炉 1）西大樹、長谷一毅、伊藤大介 1、齊藤泰司 1 

(P25)
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照射前

照射後

Fig. 1 紫外線照射前後の液滴の様子 
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Fig. 2 紫外線照射積算量と接触角の関係 

2.2 γ照射実験

γ線照射前後の液滴の様子をFig. 3に示し，実験条件はTable 2に示した．γ線照射は京都大学原子炉実

験所の 60Co γ線照射装置を用いて実施した．試料には，銅板を用い，銅表面の酸化は空気中における熱

処理によって行なった．

Fig. 4に γ線照射積算量と接触角の関係を示した．図より，従来の報告と同様に，放射線誘起表面活性

により濡れ性が向上していることがわかる．7) また，熱処理酸化をおこなっていない試料よりも熱処理

酸化をおこなった試料の方が照射による濡れ性の影響は大きいことがわかる．

Table 2 γ線照射条件 

試料 銅(20×40×0.1mm）  

酸化方法 熱処理酸化(200℃ 1h) 

照射条件 積算量：97kGy  

 

照射前

照射後

Fig. 3 γ線照射前後の液滴の様子 
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Fig. 4 γ線照射積算量と接触角の関係 
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2.3 陽子線照射実験

陽子線照射実験は，京都大学原子炉実験所の FFAG 加速器施設にて実施し，試料は熱処理した銅と

SUS304 を用いた．実験条件をTable 3に示し，Fig. 5とFig. 6に照射前後の液滴の様子を示した． 

Fig. 7とFig. 8に銅と SUS304 を用いた際の陽子線照射時間と接触角の関係を示した．陽子線照射時の陽

子エネルギーは 100MeV，照射時間 1h と 2h の際のビーム電流が 1.5nA，6h の際は 2.0nA，50h の際は

4.7nA である．銅に関しては，紫外線や γ線と同様に濡れ性が改善されていることがわかるが，SUS304

においては，照射による濡れ性の変化は顕著ではなかった．熱処理後の SUS304 の酸化膜の材質は，主

にクロム酸化物と考えられるが今後酸化膜の表面性状について詳しく考察する必要がある．さらに，陽

子線エネルギーと電流密度を変化させて照射による影響について，実験的に調べる必要がある．

Table 3 陽子線照射条件 

試料 銅，SUS304(20×40×0.1mm） 

酸化方法 熱処理酸化(300℃ 6h) 

照射条件

陽子エネルギー：100MeV 
ビーム電流：4.7nA, 

照射時間：50h 

照射前 照射後 照射前 照射後

Fig. 5  SUS304 の陽子線照射前後の液滴の様子 Fig. 6 銅の陽子線照射前後の液滴の様子 
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Fig. 7 SUS304 に陽子線を照射した際の照射時間と
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Fig. 8 銅に陽子線を照射した際の照射時間と接触

角の関係
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3. 伝熱実験

3.1 実験装置および実験方法 

本実験では，γ 線照射前後で伝熱面の濡れ性を変化させ，沸騰熱伝達実験を行い，濡れ性が沸騰熱伝

達特性に与える影響を調べた．Fig.9に実験装置の概略図を示した．実験装置は，銅ブロックと水槽およ

び熱交換器よりなる．銅ブロックには 3 本のカートリッジヒータが挿入されており，定常および非定常

状態において熱伝達実験が行えるようになっている．伝熱面は直径 1cm の円形で，表面温度および熱流

束を測定するために図に示すようにシース型熱電対が高さ方向に 4 ヶ所挿入されている． 

実験は，空気中において銅ブロックを約 300℃まで加熱し，脱気したイオン交換水 2 リットルを水槽

上部から注入し，銅ブロックを冷却させて行なった．注水後，銅ブロック表面では，遷移沸騰，核沸騰

が生じ，最終的には自然対流が発生するが，実験中のプール水の温度は熱交換器によって一定に保った．

冷却中の表面温度と表面熱流束は銅ブロック内を準定常と仮定してフーリエの式から算出した．実験は

γ線照射の前後で行い，サブクール度は 30℃一定とした．銅伝熱面に対する γ線の積算照射量は 110kGy

であり，照射前後で液滴の接触角はTable 4に示すように大きく変化しており，γ線による効果が確認で

きる. 

Table 4 ガンマ線照射前後の接触角 

照射前
照射後

（110kGy） 
74.3° 34.0°

TC4

TC1

TC2
TC3

Copper Block

Cartridge Heater

Insulator

Ceramic Insulator

Thermocouple

Thermocouple
Heat Exchanger

Furnace

Heating Surface

Distance from the surface [mm]
TC1：1.709，TC2：3.205
TC3：4.596，TC4：6.142

Fig.9 伝熱実験装置 

3.2 実験結果 

Fig. 10に本実験で得られた沸騰曲線を示した．図中の計算線は，自然対流，核沸騰および膜沸騰熱伝

達の実験式である．図からわかるように，照射前後において，沸騰曲線にわずかに違いが見られる．冷

却水注入直後に温度が低下するが，この領域において熱流束の急激な変化が見られる．これは注入直後，

銅ブロックの表面温度は急激に低下し，非定常熱伝導の影響が現れるため，準定常を仮定した計算では

熱流束を過小評価しているものと考えられる．また，遷移沸騰領域においては複数のピークが観察され

る．低過熱度側のピークは限界熱流束，高過熱度側のピークは気泡微細化沸騰(MEB)8)によるものと考え

られるが，詳細は不明である．これら遷移沸騰領域におけるピークは照射前後の両方の沸騰曲線におい
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て観察されるが，限界熱流束のピークは照射後の方がわずかに大きいように見えるが，いずれもサブク

ール沸騰の限界熱流束の経験式による計算値とほぼ一致しており，その差は本実験条件では顕著ではな

い．したがって，濡れ性が沸騰熱伝達に与える影響を詳しく調べるために，今後，実験条件を系統的に

変化させて実験を行う必要がある．
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Fig. 10 ガンマ線照射前後における沸騰曲線の比較

4. おわりに

紫外線および放射線を用いて酸化金属表面の濡れ性の変化を実験的に調べるとともに，濡れ性が沸騰

熱伝達に与える影響を調べた．得られた結果を以下に示した．

1) 紫外線および線照射においては従来の報告と同様，濡れ性の変化が観察された．

2) FFAG 加速器を用いて陽子線照射実験を行い，金属面の濡れ性の変化を調べた結果，紫外線や γ 線

照射と同様に濡れ性の改善が見られた．しかしながら，陽子線照射における局所の電流密度が明ら

かでなく，今後，照射条件を正確に考慮して実験を行う必要がある．

3) 線の照射前後において，銅ブロックを用いた非定常沸騰実験を行なった結果，照射の有無によら

ず遷移沸騰領域において，低過熱度側と高過熱度側に複数のピークが観察され，気泡微細化沸騰が

起こっている可能性が示唆された．しかしながら，本実験条件では γ線照射が沸騰熱伝達に与える

影響は顕著でなかった．
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1. 諸言

近年、材料分析や単結晶の解析などに加速器施設の中性子ビームラインが利用される機会が少なくな

い。中性子は透過力が高く、これらの加速器施設における新規中性子ビームラインの建設時には、安全

面と健康面から正確な遮蔽設計が強く求められている。その際、二次中性子に対する評価も含めて、施

設の遮蔽設計をより正確に行うためには、中性子による核反応断面積データの整備が不可欠である。ま

たこの中性子による核反応断面積は、中性子照射による残留放射能の推定や隕石の宇宙線照射年代の決

定にも用いられるほか、核反応機構の議論を行う上でも非常に重要である。しかし 100 MeV 以上の高エ

ネルギー領域における中性子による核反応断面積は C, Cu, Pb, Bi を除いてほとんど実験的に求められて

おらず、計算を用いた評価値や同エネルギーにおける陽子の核反応断面積で代用しているのが現状であ

る。本研究室ではこれまでに、実験値の得られていないエネルギー領域である 287, 386 MeV の中性子に

よる Cr, Y, Tb の核反応断面積について研究を進めてきた。そこで本研究では上記に加えて、同ターゲッ

トにおける約 200 MeV の準単色中性子による核反応断面積測定を行うとともに、得られた結果に関して

陽子における文献値および 287,386 MeV の中性子による結果との比較検討を行った。 

2. 実験

照射は大阪大学核物理研究センターのリングサイクロトロン

を用い、7
Li ターゲットへの陽子照射により二次的に生成する中

性子を利用して行った。試料として 30 mm×30 mm×2 mm の大き

さであり、天然組成比をもつ Cr, Y, Tb 板を用いた。7
Li(p,n)

7
Be

反応により生成する中性子においては、そのピークエネルギー

成分は高い前方性をもつのに対し、低エネルギー成分はほぼ等

方的に放出されることが知られ

ている。そこで 0 度方向と 25

度方向の中性子による照射を行

い、結果を差し引き低エネルギ

ー成分の寄与を除外することで、

本実験で必要な準単色中性子に

よる結果を得た。また、中性子

のスペクトルは TOF 法を用い

て0度照射と25度照射のスペク

200 MeV 中性子による核反応断面積の測定 

（京大院工、京大原子炉 1、阪大院理 2、阪大 RCNP3、高エネ研 4、カリフォルニア

大 5、パデュー大 6）○鈴木啓仁、関本 俊 1、八島 浩 1、二宮和彦 2、笠松良崇 2、嶋 

達志 3、高橋成人 2、篠原 厚 2、松村 宏 4、萩原雅之 4、西泉邦彦 5、M.W.Caffee6、
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Fig. 1. (a) Neutron spectrum of the 0°irradiation, (b) Neutron spectrum 

of the 25°irradiation, and (c) Neutron spectrum obtained from the 

subtraction of the 25°spectrum from the 0°. 
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トル(Fig. 1(a), (b))を得たのち、前者から後者を差し引いて準単色スペクトルとした(Fig. 1(c)) 。ピーク

のエネルギーは 197 MeV であった。照射終了後、Ge 半導体検出器を用いて照射試料のガンマ線スペク

トロメトリを行い、生成核種の核反応断面積を算出した 1)。 

3. 結果及び考察

3-1. Cr における核反応断面積 

nat
Cr(n,x)反応について、生成核の質量数 41~51 の範囲で 12 核種(

51
Cr, 

49
Cr, 

48
Cr, 

48
V, 

48
Sc, 

47
Sc, 

46
Sc, 

44
Sc,

44m
Sc, 

43
K, 

42
K, 

41
Ar)の核反応断面積を得た。nat

Cr(n,x)
 48

V について、本研究及び 287, 386 MeV 中性子によ

る断面積、JENDL-HE による評価値 2)を Fig. 2(a) に、nat
Cr(p,x)

 48
V についての文献値 3)、評価値を Fig. 2(b)

に示す。250 MeV 以上では中性子、陽子共に実験値と評価値に良い一致が見られたが、250 MeV 以下で

は評価値が実験値と一致しない傾向が見られた。尚、評価値における 250 MeV 付近でのギャップは、

用いる計算コードが切り替わることに因る。 

3-2. Y における核反応断面積 

89
Y(n,x)反応について、生成核の質量数 74~88 の範囲で 21 核種(

88
Y, 

87
Y, 

87m
Y, 

86
Y, 

86m
Y, 

85
Y, 

84m
Y,

 85
Sr, 

83
Sr, 

86
Rb, 

84
Rb, 

84m
Rb, 

83
Rb, 

82m
Rb, 

81
Rb, 

85m
Kr, 

79
Kr, 

77
Br, 

76
Br, 

75
Se, 

74
As)の核反応断面積を得た。Fig. 3 に本

研究及び 386 MeV 中性子照射で得られた 83
Rb, 

75
Se における核反応断面積を示す。比較のため、同反応

における陽子による文献値 4)も示す。陽子による文献値から予想される励起関数と得られた実験値には

良い一致が見られ、このエネルギー領域において同エネルギーの陽子と中性子による断面積には差異が

ないことを実験的に示した。 
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Fig. 3. Excitation functions for (a) 
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3-3. Tb における核反応断面積 

159
Tb(n,x)反応について、生成核の質量数 143~156 の範囲で 19 核種(

156
Tb, 

155
Tb,

154
Tb, 

154m
Tb, 

154m2
Tb, 

153
Tb, 

152
Tb, 

151
Tb, 

153
Gd, 

151
Gd, 

149
Gd, 

147
Gd, 

146
Gd, 

149
Eu, 

148
Eu, 

147
Eu, 

146
Eu, 

145
Eu, 

143
Pm)の核反応断面積を

得た。Fig. 4 に本研究及び 287, 386 MeV 中性子照射で得られた 155
Tb および 143

Pm における核反応断面

積を示す。ターゲットに近い生成核種ではエネルギーが変化しても断面積に差は見られなかったが、タ

ーゲットから遠い生成核種に関しては顕著な断面積の差が確認された。 

3-4. 断面積の入射エネルギー依存性 

nat
Cr(n,x), 

89
Y(n,x), 

159
Tb(n,x)反応について、本研究及び 287, 386 MeV 中性子による断面積の系統的比較

を行うため、断面積の入射エネルギー依存性についての検討を行った。それぞれの生成核種における 386 

MeV中性子による断面積を基準とし、その値に対する割合を断面積比として算出した。Fig. 5 にCr, Y, Tb

それぞれにおいての断面積比を、生成核種とターゲッ

トとの質量数差に対してプロットした結果を示す。な

おCrに関しては存在度の最も高い 52
Crをターゲット核

種として扱った。どのターゲットにおいても生成核種

との質量数差が小さい領域では断面積比が 1 付近であ

るのに対し、ターゲットと生成核種の質量数差が大き

くなると本研究及び 287 MeV 中性子実験での断面積比

が減少していく傾向がみられた。 
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Fig. 5. Cross-section ratio normalized to the data obtained at En=386 MeV as a function of mass 

difference (ΔA) between target (AT) and product nuclides (AP) for (a) Cr, (b) Y, and (c) Tb targets .
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3-5. 断面積比のターゲット依存性 

Fig. 6 (a) にターゲットとの質量数差に対して、断面積比をプロットした結果を示す。この結果、Tb の

み断面積比が減少し始める質量数差が大きいという傾向がみられた。これは Tb ターゲットの質量が他

の核種と比べ、特に大きいことに由来すると考えられる。ターゲット間での質量数差を考慮して議論を

行うため、各核種生成に最低限必要なエネルギーであるしきいエネルギーを導入して Fig. 6 (b)において

断面積比のプロットを行った。しきいエネルギーに対するプロットではすべての核種において同様の傾

向がみられ、断面積比はターゲットの質量に依存せずにしきいエネルギーによって決まることが示唆さ

れた。 

 

4. 結言

本研究では今まで実験値の得られていないエネルギー領域であった 197 MeVの中性子を用いて、Cr, Y,

Tb における核反応断面積の測定を行った。287, 386 MeV 中性子における実験値および陽子の文献値と

比較を行うことで、それぞれの核種における断面積の傾向を実験的に示した。また 386 MeV 中性子によ

る断面積を基準として本実験での断面積の比を求めることで、それぞれの核種における断面積比を算出

した。この断面積比はしきいエネルギーに対してターゲット核種によらず同様の傾向を示し、断面積比

はターゲットに依存せずにしきいエネルギーによって決まることが示唆された。 
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１．緒言

 研究用原子炉は物理学、化学、生物学、工学、農学、医学等の広範な実験研究に利用されている。研

究用原子炉事故時炉心では、沸騰二相流が形成され、その効率的なエネルギー輸送メカニズムが原子炉

のシビアアクシデント等の原子炉事故時の安全確保に大きく貢献している。本研究は、研究炉事故時の

炉心流路（狭隘矩形流路）内で発生する沸騰二相流動を精度よく予測するため、二流体モデルの界面輸

送項の定式化の高度化を目的として界面積濃度輸送モデルを提案し、その検証を行った。

 気液二相流においては、気液界面の多次元挙動、界面形状の複雑が、界面積濃度輸送モデルの構築を

困難にしている。一般的に界面積輸送量は、界面積濃度 ai と駆動力の積によって次のように表される。 

（界面輸送量）～ai × （駆動力）                            (1) 

単位体積あたりの界面積として定義される界面積濃度 ai は一次の幾何学的効果を表す物理量であり、流

れ場の構造と強い相関関係がある。一方、界面輸送駆動力は界面輸送に影響を与える局所流動機構、即

ち、乱流輸送機構や分子拡散輸送機構により支配される。界面積濃度輸送モデルは、流路入口効果、未

発達流れ、気泡の合体・分裂及び界面沸騰核生成を考慮できるので、その導入は気液二相流の相間相互

作用を定量化するために重要である。更に、界面輸送のメカニズムは気液二相流の気泡形状に大きく依

存する。気泡移動の抵抗状況によって、球状気泡と歪形球状気泡を一群気泡に、キャップ気泡、スラグ

気泡とチャーンタービュラント気泡を二群気泡に分けることができる。それらの一群と二群気泡に対し

て、それぞれの界面積濃度輸送モデルの構築が必要である。

Kocamustafaogullari & Ishii1)は界面積濃度輸送モデルの基礎方程式を導出し、界面積濃度の消滅項と生

成項に関する基礎方程式を示した。通常口径管内気泡流の気泡が近似的に球状であることを考慮して、

Wu ら 2)と Hibiki & Ishii3)は以下の気泡流一群界面積濃度輸送方程式を導いた。 

( ) ( ) 







+








+



 ⋅∇+
∂
∂

=⋅∇+
∂
∂ ∑ ph

j
j

i
g

i
gi

i RR
at

aa
t
a

2

3
1

3
2 a

ψ
aa

a
vv .      (2) 

ここで、t, vg, a, Ψ, Rjと Rph はそれぞれ時間、時間平均界面速度、ボイド率、気泡形状に依存する因子（ψ 

=1/(36π)）、第 j 番目気泡分裂と合体による気泡密度(n)の変化率と相変化による気泡密度の変化率を示し

ている。Ishii & Kim4)はスラグ流とチャーン流を予測できる二群界面積濃度輸送方程式を導出した。 

研究炉用 MTR 型燃料要素の冷却流路は、狭間隙・高アスペクト比（流路幅と間隙の比）の矩形流路

断面形状又は湾曲矩形流路断面形状を持つ。この狭隘矩形管内において、事故時壁面の冷却水沸騰によ

って流れが気液二相流になる。狭隘矩形管内気液二相流の挙動は、通常口径円管内流れと大きく異なり、

気泡形状が流路の壁面によって著しく制限されている。この流れの特殊性が沸騰除熱に大きな影響を与

える。この狭隘矩形管内二次元移動の扁平気泡の流れに対して、球状気泡一群界面積濃度輸送方程式と

研究炉安全に関する炉心模擬流路内気液二相流の界面積濃度輸送モデル

の開発 

（京大原子炉、米国パーデュー大学原子力工学 1）○沈 秀中、日引 俊 1 
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球状気泡とキャップ気泡・スラグ気泡の二群界面積濃度輸送方程式を適用できないことは明らかである。 

本研究では、(1)気泡の二次元性を考慮した狭隘矩形管内界面積濃度輸送方程式の構築、(2) 狭隘矩形

管内乱流誘起のランダム衝突による気泡合体と乱流渦衝突による気泡分裂のモデル構築及び(3)新しく

開発した界面積濃度輸送方程式と気泡分裂・合体モデルに対しての実験検証を目的とする。

２．狭隘矩形管内界面積濃度輸送方程式の開発

Kocamustafaogullari & Ishii1)は化学工学分野に広く利用されている既存のポピュレーションバランス

理論を利用して、次のような粒子密度輸送方程式を導出した。

( ) ph
j

jpm RRn
t
n

+=⋅∇+
∂
∂ ∑v .       (3) 

ここで、n と vpmは空間距離 x と時間 t の関数であり、それぞれ単位体積内の全粒子径にわたる粒子数（粒

子密度）、粒子密度で重みつけられた平均粒子速度を示している。Wu ら 2)はこの粒子密度で重みつけら

れた平均粒子速度が、ボイド率で重みつけられた平均気泡速度とほぼ同じであることを指摘した。

 狭隘矩形管内気液二相流には、各サイズの気泡が存在する。そ

れらの気泡がそれぞれのサイズによって球の形状、扁平パンケー

キの形状、扁平キャップの形状と扁平スラグの形状をしている。

気泡が狭隙間の大きさ(s)よりも小さい場合、その形状が球状にな

る。気泡が成長して、そのサイズが大きくなる場合には、気泡が

扁平パンケーキ形状になる。気泡のサイズが更に大きくなる場合

には、気泡が扁平キャップ形状やスラグ形状になる。扁平キャッ

プやスラグ気泡の特徴が等体積の大きいパンケーキ気泡で近似的

に模擬できると考えている。表面張力の影響によって狭隘矩形流

路内の扁平パンケーキ気泡や扁平キャップ・スラグ気泡の境界線

がメニスカス形状になるので、それら気泡の境界形状がギャップ

方向からみで半円になるように仮定できる。これらの気泡形状を

考慮して、図１のような球状枠パンケーキ気泡を狭隘矩形流路内気液二相流の気泡代表として考える。

その気泡の体積 Vbと表面積 Aiは次のような式で与えられる。 

222 22 sdsdAi πππ ++= , 684 3222 sdssdVb πππ ++= .  (4) 

ここで、d は図１のように球状枠パンケーキ気泡本体の直径である。ボイド率は単位体積あたりの気相

の体積によって定義される。ボイド率と界面積濃度の定義を考慮して、ボイド率と界面積濃度はそれぞ

れ気泡密度 n と代表気泡体積 Vb の積と気泡密度 n と代表気泡表面積 Ai の積によって表される。 

bnV=α , ii nAa = .    (5) 

式(4)を式(5)にそれぞれ代入すると、 

222 22 sdsdnai πππ ++= , 684 3222 sdssdn πππα ++= .      (6) 
となる。以上の n と d についての二元連立方程式を解くと、 

図１ 球状枠パンケーキ気泡
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となる。気泡密度 n の式(7)を粒子密度輸送方程式の式(3)に代入すると、狭隘矩形流路内気液二相流の一

群界面積濃度輸送方程式を次のように導出することができる。

 (9) 

式(9)右辺の最初の項は、減圧による気相膨張などのようなボイド率変化による界面積濃度の変化である。
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となる。式(9)右辺の第二項は、気泡合体、分裂及び沸騰・凝縮による界面積濃度の変化である。∆Aiは 
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となる。式(10)及び式(11)は、∆aiと∆Aiの両方が界面積濃度対ボイド率の比率 ai/aと狭隙間のサイズ s の

関数であることを示す。式(6)の両式の n を消去することによって、この両式を合わせると、 

.    (12) 

となる。式(12)を∆aiの式(10)と∆Aiの式(11)にそれぞれ代入することによって、∆ai と∆Aiの両方ともが球

状枠パンケーキ気泡本体の直径 d と狭隙間のサイズ s の関数であることが分かる。球状枠パンケーキ気

泡本体の直径 d がゼロになると、球状枠パンケーキ気泡は球状気泡になる。従って、式(12)から次の球

状気泡の界面積濃度とボイド率の関係式が得られる。

sai 6=a  .    (13) 

式(13)を式(10)と式(11)にそれぞれ代入すると、 

,                            .   (14) 

となる。この場合には、狭隘矩形流路内気液二相流の界面積濃度輸送方程式（式(9)）が一般的な球状気

泡の一群界面積濃度輸送方程式（式(2)）と一致する。 
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狭隘矩形流路内気液二相流の一次元一群界面積濃度輸送方程式が、式(9)に対して断面積平均すること

により次のように得られる。

( ) phCBEagzi
i a

zt
a

Φ+Φ−Φ+Φ=
∂
∂

+
∂

∂
v (15) 

( )



 ⋅∇+
∂
∂

∆=Φ giE t
a vaa

, BiB RA∆=Φ , CiC RA∆=Φ , phiph RA∆=Φ         (16) 

ここで、<>と<<>>a はそれぞれ断面面積量と界面積濃度で重みつけられた断面面積量を示す。ΦE、ΦB、

ΦC とΦph はそれぞれ気相膨張、気泡分裂、気泡合体と相変化による界面積濃度の変化である。vgz は気相

速度の z 方向成分を表している。非沸騰定常流を仮定すれば、式(15)は、次式のように簡略化できる。 

(17) 

ここで、<ΦT>として定義した式(17)左辺は気泡合体、分裂と気相膨張による総界面積濃度変化である。 

３．気泡合体と分裂のモデル開発

３．１ 気泡合体モデル

狭隘矩形流路内気泡流では、主な気泡合体が液相乱流誘起のランダム衝突によるものである。Hibiki & 

Ishii3)の気泡合体理論に沿って、気泡の合体率 RC は次式のように得られる。 
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ここで、fC、λC、e、amax、KC、σ、ρf はそれぞれ気泡ランダム衝突頻度、気泡の合体効率、エネルギー

散逸、高ボイド率領域の気泡の重なり合いを考慮した最大許容ボイド率、定数(=1.29)、表面張力、液相

密度である。ΓC は調節係数で、狭隘矩形流路内気泡流の実験データによって 1.56 となる。 

３．２ 気泡分裂モデル

狭隘矩形流路内気泡流では、主な気泡分裂が液相乱流渦が気泡に衝突することによるものである。

Hibiki & Ishii3)の気泡分裂理論に沿って、気泡の分裂率 RBは次式のように得られる。 
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ここで、fB、λB、ne はそれぞれ乱流渦と気泡の衝突頻度、気泡の分裂効率、単位二相流体積内渦の数で

ある。ΓBは調節係数で、狭隘矩形流路内気泡流の実験データによって 0.0032 となる。 

４．新規に開発したモデルの評価

新規に開発した界面積濃度輸送方程式とそれに関連した気泡合体・分裂モデルを評価するために、間

隙サイズ 0.993mm 幅 40mm 高さ 2m の垂直狭隘矩形流路内上昇空気―水気液気泡流の局所流動パラメー

タ（ボイド率、界面積濃度及びザウター平均径）を画像処理技術によって測定した 5)。測定したボイド

率を、中性子ラジオグラフィのデータと比較し、両者の平均相対誤差が 14.2%でよく一致することを確

認した。本実験の見掛け液相流速とボイド率はそれぞれ 0.214 ~2.08 m/s と 3.92~42.6%である。これらの
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dz
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流動条件は扁平気泡流、扁平キャップ・気泡流と扁平スラグ流の流動様式を含んでいる。

図２ 界面積濃度の実験データとモデル予測データの比較

４．１ 界面輸送モデルの計算に必要な入力データ

一次元気液二相流の界面積濃度輸送を予測するには、局所圧力 P、局所ボイド率a、局所見掛け液相

と気相流速<jf>と<jg>、局所ボイド率で重みつけられた断面積平均気相速度<<vgz>>と局所界面積濃度で

重みつけられた断面積平均気相速度<<vgz>>a を事前に構成式又は測定値で与えることが必要である。本

論文では、実験データに基つく経験式を使用する。以下の局所圧力の実験経験式と実験データ間の平均

相対誤差と最大相対誤差はそれぞれ 0.28%と 1.04%である。また局所ボイド率の実験経験式と実験デー

タ間の平均相対誤差と最大相対誤差はそれぞれ 3.02%と 11.52%である。 

( ){ }HP DzAPP ×+= 0 , ( ) ( ){ }2
210 HVHVV DzADzAA ×+×+=α (20) 

ここで、P0 と AV0 はそれぞれ z/DH=0 の入口圧力と入口ボイド率を示す。PA、AV1 と AV2 は実験定数であ

る。見掛け液相と気相流速は、流れ方向の液相と気相の物性値変化を考慮して、それぞれ以下のように

液相電磁流量計と気相フロート式流量計の実測値から得られる。

,                     .  (21) 
ここで、ρg は気相の密度である。添字 0 は、z/DH=0 の入口値を表している。<<vgz>>はその定義式

(<<vgz>>=<jg>/<a>)で得られる。狭隘矩形流路内気液二相流にある気泡の大きさのばらつきが小さく、そ

の球状枠パンケーキ気泡が気泡代表として選べるので、<<vgz>>a は<<vgz>>で近似できる。即ち、 

.     (22) 
z/DH=52 で測定した界面積濃度値を、初期値として利用する。そして、その下流側の界面積濃度値は一

0,ff jj = gggg jj ρρ 0,0, ×=

gzgziigzagz vvaavv =≈≡ aa
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次元一群定常界面積濃度輸送方程式の計算によって算出できる。

４．２ 実験データと界面輸送モデル予測データの比較

 新規に開発した界面積濃度輸送方程式とそれに関連した気泡合体・分裂モデルの妥当性を確認するた

めに、実測界面積濃度データと界面積濃度輸送方程式の予測値と比較した。図 2 は、界面積濃度実測値

（Exp）と予測値（Pred）の軸方向変化を示している。左からは、それぞれ<jf>=0.214、0.530、1.05 と 2.08 

m/ s のデータとの比較を示す。図 2 から界面積濃度の軸方向変化は界面積濃度輸送方程式とそれに関連

した気泡合体・分裂モデルの計算によって再現できたことが分かった。実測値の大部分が合理的に予測

された。実測値と予測値の平均相対誤差は 10.6%となる。新規に開発した界面積濃度輸送方程式と関連

の気泡合体・分裂モデルが扁平気泡流の界面積濃度輸送を予測可能であるが、扁平気泡流とスラグ流の

遷移領域を超えると、予測誤差が大きくなる。その場合には、二群界面積濃度輸送方程式の導出が必要

と考えられる。

５．結論

 本研究では、狭隘矩形流路内気液二相流に関して一群界面積濃度輸送方程式とそれに関連した気泡合

体・分裂モデルを開発した。間隙サイズ 0.993mm 幅 40mm 高さ 2m の垂直狭隘矩形流路内上昇空気―水

気液気泡流の局所流動パラメータを用いて、新規に開発した界面積濃度輸送方程式とそれに関連した気

泡合体・分裂モデルの予測精度を評価した。実験データは扁平気泡流、扁平キャップ・気泡流と扁平ス

ラグ流領域で得られている。その見掛け液相流速とボイド率の範囲はそれぞれ 0.214~2.08 m/s と

3.92~42.6%である。界面積濃度の実測値と界面積濃度輸送方程式の予測値の平均相対誤差が 10.6%で、

両者は一致している。
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1. 緒言

リチウムイオン二次電池は起電力やエネルギー密度が高いため、携帯電話のバッテリーなど様々な製

品に用いられている。近年では自動車用蓄電池としての応用が期待されており、さらなる大容量化と安

全性の向上が求められている。現行のリチウムイオン二次電池には電解質として有機電解液が利用され

ているが、漏液や過熱による発火の危険性があり、長期的な安全性や信頼性が課題となっている。この

ような理由から、不燃性の固体電解質を用いた全固体型リチウムイオン二次電池の実用化が期待されて

いる。

リチウムイオン伝導性を示す固体電解質にはポリマーベースのものと無機化合物を用いたものが挙

げられる。無機化合物の固体電解質においてはカチオン輸率が 1 となり、伝導イオンが骨格構造とは連

動せずに独立して動く。これによって、イオン伝導に伴う副反応が抑制できる。故に、無機固体電解質

の有するこのような性質は、電池の長寿命化や安全性の向上などに大きく寄与できるものと考えられる。 

無機化合物の固体電解質は、さらに結晶物質と非晶質物質に分類できる。原子が規則正しく配列した

結晶に対して、非晶質は結晶のような長距離秩序を持たず、非常に乱れた隙間の多い構造をとっている。

このため自由体積が大きくイオンが動きやすくなり、その結果、結晶よりも非晶質の方がより高い電気

伝導度を示すという報告がある[1]。 

そこで本研究では、リチウムイオン伝導体の中でも現在室温において 1.2×10-2[S/cm][2]という最も高

い電気伝導度を示す Li10GeP2S12 に対して、メカニカルグラインディング（MG）法を用いて非晶質化を

行い、その構造および電気伝導度の変化ついて詳細に調べた。

2. 実験方法

2.1 試料作製 

Li10GeP2S12 結晶の作製にあたり、出発物質として Li2S 粉末（99.9%、（株）高純度化学）、P2S5 粉末（99%、

シグマ アルドリッチ ジャパン（株））、GeS2 粉末（99.99%、（株）高純度化学）を用いた。P2S5 は活性

で吸湿性が高いことから、すべての試料はグローブボックス内で取り扱った。グローブボックスはガス

循環精製装置を備えており、300°C に加熱された銅触媒によって酸素が除去され、さらにモレキュラー

シーブによって水分が除去されるため、高純度 Ar ガス雰囲気を保持することが可能である。Li2S、P2S5、

GeS2 を化学量論比で混合した後、ペレット状に成型して 550℃で 4 時間焼成を行った。その後、その焼

成試料を粉砕、混合し、再度ペレット状に成型して、さらに 550℃で 4 時間焼成を行った。 

2.2 メカニカルグラインディング（MG） 

作製した Li10GeP2S12 結晶に機械的なエネルギーを与え、試料の非晶質化を行うために MG 法を用いた。

試料は Ar 雰囲気中で粉砕ボール（直径 5 mmφ、タングステンカーバイド製）20 個と一緒に O リング付

メカニカルグラインディング処理による Li10GeP2S12 の

非晶質化と電気伝導度の変化 

（京大院工、京大原子炉 1）○又野卓、森一広 1、小野寺陽平１、福永俊晴１ 

(P28)
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きの粉砕容器（80 cc、SUS 製）に入れて密封した。これらを遊星型ボールミル（フリッチュ社製、P–6）

に取り付け、300 rpm で MG を行うことで Li10GeP2S12 非晶質試料を作製した。 

2.3 X 線回折実験 

作製した試料の結晶構造および MG による試料の非晶質化について調べるため、室温で X 線回折パタ

ーンの測定を行った。全ての試料はグローブボックス内でアルミニウム製試料板に均一に充填した後、

X 線回折測定用密封セルに密封し、測定は（株）リガク製の回転対陰極 X 線装置 SmartLab（線源：Cu）

を使用した。

2.4 電気伝導度測定 

作製した Li10GeP2S12結晶および MG 処理による非晶質試料の電気伝導度は、四端子交流インピーダン

ス法で測定を行った。測定には、AUTOLAB（ECO CHEMIE 製）を使用した。ペレット状（直径 13mm、

厚さ 2mm 前後）に成形した試料の両面を銀ペースト（（株）ニラコ製）で塗布し、自然乾燥させることで

Ag 電極を取付けた。また、試料は Ar ガス雰囲気中でパイレックスガラス製の密封セルの中に封入した

後、測定温度は室温、印加電圧は 0.05V、交流周波数は 20 mHz から 1 MHz で測定を行った。 

3. 結果

3.1 結晶構造解析 

 X 線回折実験によって得られた Li10GeP2S12 結晶の回折パターンおよびリートベルト解析の結果を図

3.1 に示す[3-5]。リートベルト解析の結果、Li10GeP2S12 の他に Li4P2S6 が混在しており、その割合は

Li10GeP2S12が 77wt%、Li4P2S6 が 23wt%であった。 

図 3.1 リートベルト解析の結果

Phase 1: Li10GeP2S12 

空間群：P 4/2nmc（正方晶） 

格子定数：a = 8.70(1) Å 

c = 12.62(1) Å 

質量分率：77wt% 

Phase 2: Li4P2S6 

空間群：P 63/mcm（六方晶） 

格子定数：a = 6.07(1) Å 

     c = 6.606(9) Å 

質量分率：23wt% 
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3.2 MG 処理による非晶質化 

各 MG 時間での X 線回折パターンを図 3.2 に示す。非晶質化を行う際、単純に長時間 MG を行うだけ

では容器の壁面に試料が付着・凝固し、非晶質化が進行し難いことが分かった。それ故、これを改善す

るために、まず予備的に数時間 MG を行い、一度試料を取り出して粉砕した後、再度 MG を行った。そ

の結果、非晶質化がより進行し、かつ試料の採取も容易になることが分かった。本研究では、まず予備

MG を 10 時間行った後、さらに 2、6、10、15 および 20 時間 MG を行った。このように二段階 MG を

行うことにより、容易に非晶質化が進行することが分かった。

図 3.2 各 MG 時間での X 線回折パターン 

3.3 各 MG 時間での電気伝導度とその変化 

MG 時間と電気伝導度の関係を図 3.3 に示す。各 MG 時間において室温で測定を行い、精度の良い

Cole-Cole プロットが得られたデータのみを図中にプロットしている。まず MG を行っていない試料に

関しては、室温での電気伝導度は 1.2×10-2[S/cm]と報告されているが、今回の測定では 10-4[S/cm]前後と

なった。これは純粋な Li10GeP2S12結晶ではなく、不純物として生成された Li4P2S6 の存在によってリチ

ウムイオン伝導が大きく阻害されているためであると考えられる。次に MG 処理を行った試料に関して

は、非晶質化の進行に伴い電気伝導度が低下する傾向にあることが確認できた。この結果、Li10GeP2S12

結晶では稜共有しながら c軸方向に伸びているLiS4鎖がリチウムイオン伝導経路に対応していると考え

られているが、非晶質化によってこの LiS4 鎖が歪むことで電気伝導度が低下したと推測される。 
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図 3.3 MG 時間と電気伝導度の関係 
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1. はじめに

サブミリ波からミリ波（THz の周波数領域）における光は、物質にミリ電子ボルト程度のわずかなエ

ネルギー遷移を誘起する。室温でも起こる電子や原子などの集団的振る舞いを観察する上で重要である。

また、分子の回転運動、振動の低周波数成分、水素結合のような分子間振動、分子間のねじれや回転運

動などから分子構造や運動状態についての情報を得ることができる。小型の THz 光源として半導体や超

伝導体の電流を短パルスレーザーでスイッチする光源が開発され、広く分光測定が行われている。

電子線加速器の高エネルギー電子バンチからのコヒーレントなシンクロトロン放射光や遷移放射は、

サブミリ波からミリ波の領域で連続スペクトルを持つ。東北大学 1)やわれわれのグループなどによって

観測されて以来、極めて高強度の光源としての開発や利用研究が行われてきた。2-6)京都大学原子炉実験

所（KURRI）では、L バンド電子ライナックを用いて、コヒーレント遷移放射による吸収分光系が確立

された。7)比較的簡単な配置で種々の物質に対して吸収分光を行うことができる特徴がある。一般の小

型のテラヘルツ光源と比較して、極めて強度が高い。

コヒーレント放射による単一極の半サイクル光は、物質中に最大 50 MV/cm のパルス電場を与えて、

コヒーレントでブロードバンドという光の特徴により、電子や極性分子の挙動が制御できると考えられ

る。この過程はレーザーの多光子吸収とは異なる。生体内の水分子の挙動を極短時間でパルス的に制御

したり、生物の巨大分子の特定部分に電子移動を誘起するなど、光の新たな作用による研究の進展が期

待される。

小型のテラヘルツ光源でも、単極に近い 1 サイクル光が得られる。1993 年には高励起状態の気体原子

（Rydberg atom）を電離する研究が行われた。その後研究の広がりはなかったが、2010 年 9 月ローマで

の IRMMW-THz 2010 国際会議で、日本の 3 件の関連報告があり、特に生体内水分子の挙動研究など新

たな利用研究の成果が報告された。最大誘起パルス電場は 0.9 MV/cm であった。これに対して、コヒー

レント放射の半サイクル光による誘起電場の強度は、1 桁以上、エネルギーは 2 桁以上高く、極めて強

力な光源として期待される。水は光の強い吸収体であり、また厚みのある対象には高い強度の光が必要

になる。

本研究では、先駆けとなる研究として KURRI のコヒーレント遷移放射光源でナノサイズの SiO2 微粒

子を試料として吸収分光実験を行った。特に光強度を変化させることでどのような変化が観測されるか

を示すことを目的とした。

2. コヒーレント THz 放射の特性

コヒーレント放射の放射過程の概念図を図1に示す。シンクロトロン放射や遷移放射の過程において、

高エネルギー電子バンチから連続スペクトルを持つ放射が発生する。このうち電子バンチと同程度かよ

り長い波長に注目すると、各電子からの放射の位相がそろって放射電場が重なり、バンチ内電子の全電

京大炉電子ライナックによるコヒーレント THz 放射吸収分光実験 

（阪府大地域連携、阪府大院工 1、京大原子炉 2） 
○奥田修一、下邨広元 1、高橋俊晴 2

(P29)
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荷量の2乗に比例した強度の放射が得られる。インコ

ヒーレントの場合に比べて、「バンチ内の電子の数」

倍だけ（約10桁）強度が増大する。放射のスペクトル

は電子バンチの形状に依存し、サブミリからミリ波領

域に広がる。この光源には、高いパルスピーク強度、

高い平均強度、コヒーレンス、ブロードバンド（周波

数が選択できる）などの特徴がある。

1 個の電子バンチから得られる放射は、シンクロト

ロン放射の場合、基本的にバンチのパルス形状を反映

した放射電場となる。このような単一のパルス電場か

らなる半サイクル光は、フーリエ成分からなる連続の

スペクトルを持ち、広帯域である。吸収分光のほか、

物質を半サイクル光電場によってコヒーレントに、集団的に励起することができる。

3. 実験方法

KURRI 電子ライナックを実験に

用いた。ビームのエネルギーは 46 

MeV、マクロパルス幅は 10 ns から

4 µs、パルス繰り返しは可変で、通

常は 13 Hz、マクロパルス電流 100 

mA であった。真空中に置かれた

アルミニウム箔から後方に放射さ

れたコヒーレント遷移放射を真空

容器内の金コート鏡で輸送した。

吸収分光測定系の概念図を図 2
に示す。光スペクトルの測定には、

KURRI の高輝度ミリ波 THz 放射

光分光装置を利用した。コヒーレント放射は、真空容器の光学窓を通して加速器室外の実験室へ輸送し

た。マーチンパプレット型干渉計から出た光は直線偏光で、直径 8 mmφの光コリメータの位置に集束し

た。試料は、このコリメータのすぐ後方に置いた可動ステージ上に設置した。検出器は、液体ヘリウム

冷却のシリコンボロメータである。

ミクロパルス光は、電子ビームのマクロパルスの間に一定の時間間隔で繰り返され、パルス列を形成

する。ライナックからの実験用トリガー信号で動作するロックインアンプにより、光の平均強度を得た。

この系で真空窓の後の光路は空気中にある。光透過率は、試料がある場合とない場合の各 3～4 回の放

射のスペクトルの測定結果を平均して求めた。1 つのスペクトルの測定には約 10 分要した。 

図 2 に示した検出器で光強度をモニタしながら、高い放射強度が得られるようにライナックの動作条

件を最適化した。ライナックで加速した後、まっすぐな方向にビームを輸送した。最適な運転条件を得

るために、加速器のマイクロ波要素とビーム輸送のための磁場装置の条件を最適化した。この過程で、

放射強度は、高強度のビームを得るための通常の条件と比べて 2 から 3 桁増加した。この運転条件に関

図2 吸収分光測定系概念図  

Light source

Shielding wall

interferometer

Mirror system
Sample

Mirror system

Detector

Linactrigger

Lock-in Amp.

図 1 コヒーレント放射の放射過程の概念図 
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する定量的な評価は行っていないが、加速管での比較的強いバンチ圧縮を伴うと考えられる。この条件

については別に報告した。8) 

4. 吸収分光実験の結果

試料がない場合の典型的な光源のスペクト

ルの測定結果を3つ重ねたものを図3に示す。

波数分解能は 0.1 cm-1 であった。4～13 cm-1

の範囲において、光強度の変動による誤差は

±2～3％に収まり、非常に安定なスペクトルが

得られた。光強度が比較的低いほかの波数領

域においては、誤差はかなり大きくなる。し

かしこれは、検出器窓にスペクトルのフィル

ターを置くことで抑えることができる。光源

の詳細は文献 7 に報告した。スペクトル形状

を決める主な要因は、電子バンチの形状であ

る。L バンドライナックからのビームにおけるバンチ長は、通常 10 

ps より長く、これは 3 mm の長さ、または 3 cm-1 の波数に対応する。

コヒーレント放射の強度は、電子バンチ長より短い波長ではかなり

低い。10 cm-1 を超える波数でも比較的高い放射強度があり、これは、

上に述べたような強いバンチ圧縮が起きていることを示唆する。ス

ペクトル形状は、光路において別の要因でわずかに変化する。周期

的なスペクトル上の振動は、真空容器の光

学窓内での入射光と反射光の干渉による。

放射強度は、測定のためのプローブ光とし

ては十分に強い。本測定では、最大 3 桁の

増幅率を持つ検出器の増幅器は使用して

いない。このことから、試料の光透過率が

10-6 かそれより低い場合でも測定には十

分な強度があることがわかる。

試料には SiO2 のナノ粒子を利用した。

SiO2 ナノ粒子(Nanophase Tech. Corp.)は、

一次粒径 26 nm、二次粒径 530 nmである。

図 4 に示すように、厚さ 3 mm 無水石英板

で挟んで試料の厚さを 5 mm とした。SiO2

ナノ粒子に対する光の透過率の波数依存

性の結果を図 5 に示す。この透過率曲線上に見られる周期的な振動は、入射光と、無水石英板表面での

反射光の干渉に起因する。この測定で、試料による 20-30%の光吸収とその波数依存性が明らかになっ

た。この図に示すように光強度を 1 桁変えることで、数%の透過率の変化が観測された。この現象の再
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図 3 コヒーレント放射のスペクトル 

（3 回の測定結果を重ねた） 
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図 4 試料ホルダーの概念図 

図 5 無水石英板ではさんだ SiO2 ナノ粒子の光透過率
測定結果（破線は最初の光強度、実線は 10 分の 1
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現性は、繰り返し測定により確認した。これは、光によりナノ粒子内に何らかの変化が誘起されたこと

を示唆する。特徴的な半サイクル光による効果の可能性があるが、光のパルス波形に関して光源の条件

と計測の条件が十分把握できていないことからこれは確認されていない。このような現象は、他の数種

類の試料についても認められた。

図 2 の実験配置では、干渉計を出た光を試料に入射するので、測定中の光パルス形状の変化によって

入射光のピーク強度が変化する。このため、光強度依存性の結果がミクロパルスピーク強度による変化

であるとすると正確な情報が得られない。この問題を解決するために、現在図 6 に示す測定系に変更し

て実験を行っている。

マイクロ波やミリ波、サブミ

リ波は、焼結の際のエネルギー

源として利用されるが、エネル

ギー吸収の基礎過程については

十分理解されていない。この現

象の解明のために、大阪府大の

電子ライナックで、図 7 のよう

な系を用いてポンプ・プローブ

実験を行っている。

5. まとめと今後の課題

KURRI の L バンド電子ライナックで確立さ

れたコヒーレント遷移放射光源による吸収分光

系で、SiO2 ナノ粒子の吸収分光を行った。入射

光強度を 1 桁変化させて実験を行い、光透過率

に数%の変化が認めら得た。半サイクル光との関

係は明らかではない。今後最適な条件で実験を

行うとともに新たな時間分解測定系で、過程の

解明を行う。

この研究の一部は、京都大学原子炉実験所の共同利用研究として、また 2008-2010 年度科学研究費

（20360421）によって行われた。 
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極冷中性子 (VCN; Very Cold Neutron) は，熱・冷中性子よりも

さらに長い波長（30Å以上）を有し，その顕著な波動性から，基

礎物理研究のための干渉計等の用途に用いられてきた．高分解能

化，光学デバイスによる高輝度化，バックグランドの低減，周辺

線量（放射化物）の減少等，物性研究のための分光器のために有

利な点もあるが，発生施設が限られていることや強度の問題から，

現状では VCN を用いた分光器は試験的なものにとどまっている． 

中性子スピンエコー（NSE）分光器のエネルギー分解能は入射

中性子の波長の 3 乗に比例して小さくなること，VCN はミラーに

よる反射が容易なので中性子ビームを集光させる光学系を組めば

VCN の強度の不足を補えること，さらに二次元検出器で中性子の

経路を分解することで位相分散を低減できる可能性があることか

ら，我々はフランス，ラウエランジュバン研究所（ILL）の高中性

子束炉にある極冷中性子実験孔において MIEZE (Modulated 

Intensity by Zero Effort) 型中性子スピンエコー装置を構築し，物

性研究における VCN の新たな利用を模索しつつ MIEZE 型 NSE

の高度化を目指してテストを行っている．本発表はこれまでの

実験状況と今後の計画について述べる．

[これまでの実験] 

ILL 高中性子束炉にある VCN 実験孔では，図 1 に示し

たように冷中性子源からのびる垂直導管によって炉上方

に導かれ，運動エネルギーを失った VCN を用いる．実

験は level-D と呼ばれる炉上方の区画にあるキャビン内

で行った．2012 年 7 月には，まず既存の実験架台を解体

し，高さ，縦横方向に自由度があるより安定な架台を構

築した．その上に日本より輸送した実験機器を乗せて，

図 2 に示すような実験装置を組み立てた．今回 VCN ポ

ートに設置した MIEZE 型 NSE 装置は，2 つのπ/2 共鳴 

スピンフリッパー (RSF1, RSF2) から構成される最もシンプルな MIEZE 体系である．図 3 にその体系の

模式図と経路に沿った中性子のエネルギーダイアグラムを示す．この MIEZE 体系では，最終的に検出 

ラウエランジュバン研究所における極冷中性子を用いた高分解能 

MIEZE 型スピンエコー分光器の開発 

（京大院工、京大原子炉 1、ILL2）○小田達郎、日野正裕 1、北口雅暁 1、川端祐司 1、

Peter Geltenbort2、Thomas Brenner2 

図 1. 極冷，超冷中性子を供給する

ILL 高中性子束炉の垂直導管 

図 2. VCN キャビン内に設置した MIEZE

型 NSE 装置
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器位置で，同一スピンのエネルギーの異なる（エネルギー差 ω2-ω1）2 状態が重ね合わされ，検出時間

に対して正弦的に振動する信号が得られる．これまでの実験では装置の調整のために試料は置かず，ア

ナライザーとしてモノクロメータを置き，中心波長 33Å（波長分解能 Δλ/λ~20 %）の VCN を用いて

実験を行った．図 4. に片方の RSF のみ駆動させ，振動磁場コイルに流す電流値を変化させたときの中

性子計数を示す．この結果から，MIEZE シグナルの観測には十分な偏極率をもった偏極ビームが得られ

ていることがわかる．図 5. に RSF1 を 30 kHz，RSF2 を 40 kHz でどちらもπ/2 フリップ条件で駆動さ

せた場合の実効振動数 10 kHz の MIEZE シグナルを示す．今回の実験では，この 10 kHz の MIEZE シ

グナルが得られたが，最終的には実効振動数 300 kHz 程度を目指しており，調整が不十分だったために

まだまだ周波数は低く，シグナルのコントラストも良くない．

[今後の計画] 

 高分解能化の調整を続けるとともに，京大炉で開発している集光ミラーによる強度向上のテストも行

う予定である．2013 年夏までに VCN（長波長中性子）を用いた MIEZE 型 NSE に対する知見を得，そ

れを J-PARC BL06 VIN ROSE の MIEZE 分光器建設にいかしたい． 

Development of High Resolution VCN-MIEZE Neutron Spin Echo Spectrometer in ILL 

Tatsuro Oda, Masahiro Hino, Masaaki Kitaguchi, Yuji Kawabata, Peter Geltenbort, and Thomas Brenner 

t_oda@nucleng.kyoto-u.ac.jp 

図 3. 2 つの RSF (π/2-π/2) からなる MIEZE 型 NSE 装置の模式図と中性子のエネルギーダイアグラム 

図4. RSF2の振動磁場コイルに流す電

流値に対する中性子計数の変化

図 5. 実効振動数 (ω2-ω1) 10 kHz の

MIEZE-NSE シグナル  
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KURAMA-Ⅱの開発と展開 

（京大原子炉）○奥村良、谷垣実、高宮幸一、佐藤信浩、 

 小林康浩、吉野泰史、吉永尚生 

１．はじめに

2011 年 3 月 11 日の東日本大震災とそれに伴う津波により、東京電力福島第一原子力発電所で我が国

最大の原子力災害が発生した。福島県を中心に広範囲

にわたって放射性物質が拡散し、現在も多くの住民の

方々が避難生活を余儀なくされている。

原子力災害において、迅速かつ精密な空間線量マッ

プを作ることは、 住民のみなさんの被曝状況や環境

の汚染実態を把握し、被曝低減のための適切な行動計

画の作成や環境修復を行うための基礎データとして

きわめて重要である。 京都大学原子炉実験所では、

その専門性を活かし、福島での原子力災害の被害状況

を 迅 速 か つ 詳 細 に 把 握 す る 事 を 目 指 し た

KURAMA(Kyoto University RAdiation MApping system)を

開発した(図 1)。 

２．KURAMA の利用実績 

2011 年 5 月に実機を福島県に持ち込み約 5 万 km を走破して実証試験を行なった結果が評価され(図

2)、2011 年 6 月から福島県で正式に採用された。福島県では走行サーベイ班を組織され、各市町村の協

力のもと 20 台の車載機を活用して極めて綿密なマ

ップを作成、データを公開されている 1)。高線量が

確認された場合、さらに精密な調査を行い特定避難

勧奨地点の指定など必要な措置を行うことになる。

KURAMA は文科省 EOC の放射線量等分布マップ作

成でも活用いただいている 2)。航空機サーベイでは

見えなかった局所的な線量の高低を捉える事に成功

している。 その結果の概要は航空機サーベイや土壌

測定の結果と併せて放射線量等分布マップやデータ

ベースとして公開されている 3)。また緊急時避難準

備区域の解除に向けた詳細調査他にも活用いただい

ている。これらの測定の際は、我々も現地入りして

運用のサポートを行った。

図 1. KURAMA 車載器 

図 2. 実証試験の結果 
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３．KURAMA-II の開発 

今後数十年の長期にわたって放射線量のモニタ

リングが必要と考えられるため、測定作業に関わる

負担を可能な限り低減する必要がある。仮に

KURAMA の測定が完全自動化され、生活圏内を常時

巡回する移動体に搭載出来れば、最低限の労力で継

続的な放射線量の監視システムが出来上がることと

なる。これを実現するには、測定にあたって専門知

識を持つ測定者が必要である、汎用品の組み合わせ

で構成が煩雑である、機械的強度に問題がある、と

いった従来の KURAMA の持つ課題の克服が必要と

なる。そこで、これらの KURAMA の持つ課題を克服

し、堅牢・小型で操作無しで連続自動測定できるシス

テムとして KURAMA-II を開発した 3)。KURAMA-II

のシステム構成は図 3の通りで、車載機からのデータ

変換用にゲートウェイサーバが追加されている他は

KURAMA と同様の構成になっており、ゲートウェイ

以降は従来のKURAMAと互換性がある。KURAMA-II

の車載機は、浜松ホトニクス社の CsI 検出器 C12137、

ナショナルインスツルメンツ社の CPU 搭載機器組込

み用計測シャーシ compactRIO、そのシャーシに挿入さ

れる 3G/GPS モジュールから構成され、小型（34.5cm×17.5cm×19.5cm）のツールボックスに収められて

いる(図 4)。車載機のソフトウェアは、実際の測定実績も豊富な KURAMA のソフトウェアをベースに

LabVIEW で開発されているが、単に KURAMA の小型軽量版ではなく、例えば空間線量率測定中の γ

線エネルギースペクトルも得られるようになっている。

４．KURAMAⅡの展開 

開発当初の狙い通り、KURAMA-II は生活圏を常時巡

回する移動体への搭載に向けた展開を進めている。ま

ず 2011年 12月より福島交通株式会社のご協力により、

福島市内の路線バスによる実証試験を開始し、これま

での運用で安定な運用に必要な能力を有していること

を確認している。より詳細な機器の動作検証やデータ

取得・処理手法の確立をめざし、2012 年 11 月現在も

実証試験は継続中である。

この実証試験の成果を踏まえ、福島県・JAEA と協

力して福島県内の路線バスへの大量展開を進める計画

図 3. KURAMA-II の構成 

図 5. バス車内への設置の様子

図 4. KURAMA-II 車載器 
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で、その第一段階として、福島県が導入した

KURAMA-II による福島市内の路線バスでの実

証試験の拡大と京大の実証試験機によるいわ

き・郡山・会津の各地域での実証試験を開始す

る。また、KURAMA-II の扱いやすさや実証試

験での良好な成績を踏まえ、文科省が

KURAMA-II を 100 台導入して東日本一帯の基

礎自治体への一斉貸し出しによる大規模な走行

サーベイを実施している。この調査は従来の

KURAMA による広域の走行サーベイ調査の補

完・拡大という位置づけである。KURAMA-II

は電源 on/off 以外の操作が不要であることから、

専門知識を持った測定員を擁しない基礎自治体

であっても調査に参加可能となり、調査範囲の

拡大や基礎自治体の詳細な放射線量マップの作

成への希望に応えるものとなっている。2012 年

3 月に行われた 1 回目の調査では、10 都県 199

市町村によって 100台のKURAMA-IIが 18日間

にわたり一斉に稼働された（図 6）。この調査

では約 416 万点のデータが収集され、

KURAMA-II の大規模運用能力を実証した。こ

の結果は文科省からプレスリリースとして公開されている 4)。この KURAMA-II による大規模調査は継

続的に行われることとなっており、2012 年 8〜9 月に 2 回目、そして 2012 年 11 月現在 3 回目の調査が

進んでおり、測定結果は順次文科省から公表されることになっている。

５．今後の展望

小型で高い信頼性と堅牢性を備え、自動測定も可

能なKURAMA-IIは移動体での連続測定以外の応用も

進んでおり、たとえば高い堅牢性を活かしてバイクへ

搭載し従来の乗用車では走行できない細い道や山間

部での測定も可能となっている。また、小型であるこ

とを活かし、従来の GPS より高精度な DGPS を組み

合わせた徒歩サーベイシステムで農地や公園の詳細

な汚染マップ作成を行う試みも始まっており、それに

伴い KURAMA-II を直接モニター、制御できるタブレ

ット端末でのソフトウェア開発も進めている。今後はこ

れらの実用化も含めて更なる開発と展開を進め、

図 6. 2012 年 3 月の調査結果（文科省発表） 

図 7．KURAMA-II 搭載バイク 
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KURAMA・KURAMA-II を基に被災地における定常的な空間線量の監視体制の構築を実現したい。

KURAMA や KURAMA-II が地域を見守る「目」として、住民の生活の安全安心を確保するために貢献

できるようになればと考えている。

参考文献

1) 福島県 「自動車走行サーベイモニタリングによる調査結果」

http://www.pref.fukushima.jp/j/soukoukekka.htm

2) 文部科学省 「放射線量等分布マップ拡大サイト」

http://ramap.jaea.go.jp/map/

3) 京都大学プレスリリース 「生活圏の空間線量率の継続測定を行う KURAMA-II を開発

～福島で路線バスにおける実証試験を開始～」

http://www.kyoto-u.ac.jp/ja/news_data/h/h1/news6/2011/120126_2.htm

4) 文部科学省「走行サーベイによる連続的な 空間線量率の測定結果(平成 24 年 3 月時点)について」

http://radioactivity.mext.go.jp/ja/contents/7000/6211/view.html

Development and Prospect of KURAMA-II 

Ryo Okumura, Minoru Tanigaki, Koichi Takamiya, Nobuhiro Sato, Yasuhiro Kobayashi, Hirofumi Yoshino and 

Hisao Yoshinaga 

rokumura@rri.kyoto-u.ac.jp 

図 8. iPad でのモニター、制御 
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１．はじめに

高融点金属材料の中でもタングステンは損耗が少なく高温特性に優れていることから、国際熱核融合

実験炉(ITER)、核融合原型炉のダイバータの表面材料(アーマ材)として使用される予定である。このダ

イバータのアーマ材の表面は 10MW/m2 程度の定常的な高熱負荷に加え、ディスラプションや ELM 時

にはパルス高熱負荷を受け、これらによる損傷・損耗はダイバータの寿命やプラズマ放電に大きな影響

を与えることが予想されている。この熱負荷はプラズマの電子に加え、燃料である水素同位体や核融合

反応により発生するヘリウムの照射による表面熱負荷である。特に、ヘリウムはタングステン中に注入

されると欠陥等と非常に強く相互作用しバブル等を形成し、高温までタングステン中に残留することが

知られている。その為、注入されたヘリウムは高熱負荷による損傷に影響を及ぼすことが予想される。

そこで、本研究では，タングステンにおける水素同位体・ヘリウムと高熱負荷の相乗効果を調べること

を目的として、高熱流束の水素同位体及びヘリウム照射実験やこれらに加え、ヘリウムを予照射したタ

ングステンに対して電子ビーム照射によるパルス高熱負荷実験を行い、熱分布により発生する応力負荷

を与えた。

２．実験方法

試料はアライドマテリアル（株）製の粉末焼結タングステン(20 x 20 x 5 mm)で、応力除去処理材と再

結晶処理材の２種類の熱処理の異なるもの等を用いた。ヘリウムビーム照射は、原子力機構のダイバー

タ受入試験装置(DATS)を用いた。照射したヘリウムビームのエネルギーは、18.7 keV で、ビーム中心部

での熱流束及びヘリウムビームのフラックスは、～6MW/m2 及び～2 x 1021 He/m2s である。ヘリウムビ

ームの照射時間は、2.8～3.0 s で、130～151 回の照射を繰り返し、照射フルエンスとしては、1022～1024 

He/m2 まで照射を行った。それぞれの試料表面でのヘリウムビーム照射域は 16mmΦである。また、照

射中、表面温度を放射温度計により測定した。これらの試料に対して、原子力機構の高熱負荷試験装置

(JEBIS)を用いて電子ビーム照射によるパルス高熱負荷実験を行った。70keV のエネルギーで、熱流束

1GW/m2 の電子ビームを 4mmΦのビームリミターを通して、試料表面に照射した。照射時間は 1.0 ms、

1.5 ms 及び 2.0 ms で、また、1.0 ms の場合は 10 回までの繰り返し負荷を行った。照射後、試料を取り

出し、走査型電子顕微鏡(SEM)等を用い表面形状等を観察した。 

３．結果

ヘリウム照射によるタングステン表面形状変化をフルエンス及び照射中の最高表面到達温度により

まとめたものを図１に示した。ヘリウムの照射量が 1022 ions/m2 以上で、最高表面到達温度が比較的低温

の 700℃から 1200℃では、表面には、ドーム状のブリスターが形成される。これは、注入されたヘリウ

ムとヘリウムの照射により形成された原子空孔やそのクラスターとヘリウムが合体することによりヘ

リウムバブルが形成され、さらにこれらが合体することによりμオーダのヘリウムバブルが形成され、

高融点金属材料の高温下における応力負荷特性に及ぼす照射効果 

（九大応力研、九大総理工1、原子力機構2、京大原子炉 3）○徳永和俊、浮田天1、 

荒木邦明、藤原 正、宮本好雄、長谷川 真、中村一男、江里幸一郎2、鈴木 哲2、 

榎枝幹男2、秋場真人2、徐 虬3、義家敏正3 
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図 1 ヘリウム照射材の表面形状変化のフ

ルエンスと最高到達温度の関係

その内圧により塑性変形が発生し、プリスターを形成したものと考えられる。また、最高表面到達温度

が 1500℃～2000℃程度では、比較的表面形状が平坦である。さらに、照射量が 1023～1024ions/m2 では、

ブリスターが剥離することにより形成されたと考えられる円形の剥離や微細な形状変化が観察された。

また、最高到達温度が、2500℃程度の高温では、比較的照射量が低い場合は、白色化、高い場合は、黒

色化し、表面がナノ状の突起が形成されていた。本研究では、ヘリウムの照射量が 3x1023 He/m2 で、ヘ

リウム照射時の最高到達温度が 1246℃程度の比較的表面形状変化が小さい試料(図 2(a))について、パル

ス高熱負荷実験を行った。未照射試料では、1GW/m2、1ms の電子ビーム熱負荷では電子ビーム照射域

の表面は平滑化している。これは、高温時の原子移動によるものと考えられる。一方、ヘリウムの照射

量が 3x1023 He/m2 で、ヘリウム照射時の最高到達温度が

1246℃程度のものでは、電子ビーム照射域の中心部分は、

溶融凝固している(図 2(b))。これは、ヘリウム注入によ

り表面層の熱伝導率が低下したことによるものと考えら

れる。また、この境界部分では、図 2(c)の SEM 像に見ら

れるように直径 10μm のブリスターや 100nm 程度の深

いホールが観察された。このブリスターは、注入ヘリウ

ムが 1 ms のパルス負荷により巨大なバブルを形成する

ことで発生したものと考えられる。この溶融凝固部分の外

側では、直径が数μm 程度のくぼみや粒界に沿う亀裂等が

観察された(図 2(d))。しかし、未照射材に観察された表面

の平滑化は見られず、ヘリウム注入により高温時の原子移動が阻害されたものと考えられる。これらの

結果は、核融合反応で発生するヘリウムはこれらが対向材料のタングステン注入された場合、プラズマ

ディスラプションや ELM 時のパルス熱負荷特性が変化し、表面層の剥離や、ブリスターの形成、溶融

などが促進され、大きな損耗やダストの発生をもたらす可能性があること示している。また、表面直下

にヘリウムバブルが形成（スポンジ層）されたことによる熱伝導率の低下、原子の熱拡散の低下(回復の

遅れ)、材料脆化等が起こるものと考えられる。今後さらに、実機条件に近い場合について研究を進める

と共に、さらに、中性子照射効果についても研究を進める。

図 2 表面の SEM 像 (a)ヘリウム照射後、(b)ヘリウム照射材のパルス熱負荷後（中心の溶

融凝固部）、(c)ヘリウム照射材のパルス熱負荷後（溶融凝固部と非溶融部の境界部分）、

(d)非溶融部 

(a) (b) (c) (d) 
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1. 諸言

資源に乏しい我が国において海水から燃料を取り出すことができる核融合炉開発はエネルギー問題克

服のための重要な研究課題である。国際熱核融合実験炉(ITER)の建設がフランス・カダラッシュで始ま

り、大規模システムにおけるトリチウムの使用が現実味を帯びている。一方、トリチウムは天然にはほ

とんど存在しないため、核融合炉ブランケットシステムにて以下のようなリチウムと中性子との核反応

にて生成させることが考えられている。
6Li + n → T + 4He + 4.8 MeV 
7Li + n → T + 4He + n -2.5 MeV 

そのため、トリチウム増殖材としてチタン酸リチウム(Li2TiO3)などのリチウム化合物の導入が考えられ

ている。ブランケットシステムで生成されたトリチウムは精製システムにて純化され、プラズマに供給

される。以上の理由から、核融合炉の持続的な運転にはリチウムと中性子との核反応によりトリチウム

増殖材中で生成したトリチウムの挙動を制御し、定常的に回収・供給する技術が必要である。

さらに、定常運転には核融合反応での消費量以上のトリチウムを生成することが不可欠である。ブラン

ケットシステムは核融合反応生成物である中性子エネルギーを熱エネルギーに変換する役割も持つこ

とから、高温になることが想定される。高温領域では Li2TiO3 中のリチウムが蒸発し、元の Li2TiO3構造

が変化すると同時にトリチウム生成効率の減少が予想される。そのため、先進的なチタン酸リチウムで

ある、リチウム濃縮材:Li2+xTiO3(Li2.2TiO3, Li2.4TiO3)の開発が進んでいるが[1-3]、特に Li2+xTiO3 中でのトリ

チウム移行過程の解明はほとんど理解されていない。Li2+xTiO3 の大部分は Li2TiO3 構造から成っている

が、過剰なリチウムが Li4TiO4構造を形成していると考えられるため[4,5]、Li4TiO4におけるトリチウム移

行過程の理解が Li2+xTiO3 中におけるトリチウム移行過程の理解に繋がると期待される。そこで本研究で

は Li2+xTiO3 と同様に、Li2TiO3及び Li4TiO4 に対し熱中性子照射を行うことで、材料中にトリチウムを生

成させ、昇温脱離法により得られたトリチウム放出挙動を比較することで、Li2+xTiO3 における Li4TiO4

構造の影響を明らかにした。

2. 実験

本研究では Li2.0TiO3, Li2.2TiO3, Li2.4TiO3, Li4TiO4 粉末(株式会社 化研 製)を試料として用いた。XRD 測定

の結果からLi2.2TiO3, Li2.4TiO3中にはLi2TiO3構造に加えてLi4TiO4構造も存在していることが明らかにな

った。SEM (Scanning Electron Microscope)測定から、Li2.0TiO3 の粒径は 3.0 μm、Li2.2TiO3 及び Li2.4TiO3 の

粒径は 1.0 μm であり、Li4TiO4では 12 μm であった。試料表面・内部に存在する水などの不純物を除去

するため、石英管に 0.3 g 詰めた試料を He 減圧下にて室温から 1173 K まで 3 時間かけて加熱を行った。

3 時間温度を保持した後、1173 K から室温まで 3 時間以上かけて冷却した。その後大気に曝露せずに石

核融合炉トリチウム増殖材中トリチウムの移行過程に及ぼす照射効果 

（静大理放射研 1、京大原子炉 2）○小林 真 1、川崎淨貴 1、藤島徹夫 1、宮原佑人 1、 

藤井俊行 2、山名元 2、大矢恭久 1、奥野健二 1 

(P33)
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英管に封入した。石英管に封入した試料をポリエチレン容器に詰め、京都大学原子炉実験所圧気輸送管

(KUR Pn-2)にて熱中性子照射を行った。熱中性子フラックスは 5.5 × 1012 n cm-2で熱中性子フルエンス 3.3 

x 1015 n cm-2 まで照射を行った。図 1 に本研究で用いた昇温脱離装置の簡略図を示す。装置は試料の加熱

部、トリチウム測定用の比例計数管、トリチウム回収用の水バブラーから成っており、各部位間はステ

ンレス配管により接続されている。加熱機構には PID(比例・積分・微分)制御が可能なセラミックス電

気管状炉(アサヒ理化製作所製, 瞬間最大温度: 1373 K(100 V)) を用いた。炉の温度は炉内に設置された

熱電対により制御した。検出器には比例計数管(アロカ社製 GC-2003BU)を用いた。放出したトリチウム

のキャリアガスとして、本研究ではヘリウムガスを用いた。キャリアガスの流速はマスフローコントロ

ーラ(M.F.)により制御した。キャリアガス中の水や酸素等の不純物を除去するため、モレキュラーシー

ブ(MS-5A)及び 623 K に加熱した純銅に通した。その後キャリアガスは試料に到達し、脱離したトリチ

ウムを回収する。脱離し、キャリアガスにより回収されたトリチウムは比例計数管①(P.C.1)に導かれる。

そのため、比例計数管①では放出した全てのトリチウムが検出される。また、比例計数管にはトリチウ

ムを回収したキャリアガスだけでなく、計数ガスである CH4ガスが導入される。CH4 ガスの流速はマス

フローコントローラにより制御される。特に比例計数管①に入る前に、CH4 ガスは水バブラーに通され、

その後トリチウムを含んだキャリアガスと合流する。ここで一度水を通す理由は CH4ガス中に含まれる

水が比例計数管①におけるメモリ効果を抑制するためである。さらにメモリ効果対策として、比例計数

管①及び比例計数管以前のステンレス配管は、比例計数管及びステンレス配管内壁に吸着したトリチウ

ムを脱離させるため、常に 373 K に維持した。比例計数管①の後には純水の入った水バブラーを備え付

け(バブラー①)、水形で脱離したトリチウムのみを捕集した。その後に取り付けてある比例計数管②

(P.C.2)にはガス形で脱離したトリチウムのみが導入され、比例計数管①における結果との比較から、脱

離したトリチウムの水形とガス形の化学形分離を可能とした。比例計数管②の後に備え付けられている

酸化銅 (CuO)は常に 573 K に熱されており、ガス形で放出したトリチウムガスを水形に酸化させるため

に使用した。最終的に水形に酸化されたトリチウムは純水の入ったバブラー②にて回収される。

中性子照射後の各試料に対して昇温脱離(TDS)法により各試料からのトリチウムの放出挙動を明らか

にした。試料の加熱温度領域は室温

から 1173 K とし、昇温速度は 0.5 

K/min とした。また、一定の加熱温

度条件下でのトリチウム放出を測

定する、等温加熱実験を行うことで

トリチウム放出を速度論的に解明

した。加熱温度領域は Li2TiO3, 

Li2+xTiO3 に対しては 500- 600 K と

し、Li4TiO4 に関しては 450-550 K

とした。各実験後にバブラーの水を

一定量回収し、シンチレータ溶媒  図 1 トリチウム TDS 装置の概略図 
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(Perkin Elmer 社 : Emulsifier-Scintillator Plus)に

溶解した後、液体シンチレーションカウンタ

にて放出したトリチウムの定量を行った。

3. 結果・考察

図 2に熱中性子照射したLi2TiO3及びLi2+xTiO3

に対してトリチウムTDS装置を用いて昇温速

度 0.5 K/min で測定したトリチウム TDS スペ

クトルを示す。液体シンチレーションカウン

タによる各バブラーに回収されたトリチウム

測定の結果から、トリチウムの殆どが HTO の

化学形で放出することがわかった。生成した

トリチウムの量は Li2+xTiO3の量と比較して非

常に少ないことから([T/Li2+xTiO3] = ~ 10-6)、ほ

とんどのトリチウムが表面の酸素との反応を

経て放出したと考えられた。TDS スペクトル

は 2 つの放出ピークに分離することが可能で、

480 K 付近のピークを Peak 1、600 K 付近のピ

ークを Peak 2 とした。リチウム濃度の異なる

試料間の比較から、Peak 1 において、Li2TiO3

ではほとんど放出が見られないのに対し、

Li2.2TiO3 では全放出量の 5%、Li2.4TiO3 では

15%程度放出しており、試料中のリチウム濃

度の上昇に従い増加していることがわかった。

これより、Peak 1 におけるトリチウム放出は Li2+xTiO3中の Li4TiO4 構造に起因していると考えられた。

一方、Peak 2 は Li2TiO3 及び Li2+xTiO3 で見られ、この脱離ピークは Li2TiO3 構造に起因したトリチウムの

放出であると考えた。

まず Peak 2 におけるトリチウム放出の律速過程を解明するため、Li2TiO3 及び Li2+xTiO3 に対し等温加

熱実験を行った。トリチウム放出の律速段階が拡散過程である場合、トリチウム放出速度は Fick の拡散

方程式に従うことが考えられる。一般に、球状の媒体からの拡散律速での放出量は式(1)で表すことが出

来る[6,7]。 

(1) 

ここでαはトリチウム放出率、D は拡散定数、a は球の半径、t が経過時間である。a の値に関しては SEM
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図 3 各温度でのLi2TiO3からのトリチウム放出率と 

拡散律速モデルによる理論曲線の比較

図 2 熱中性子照射した Li2TiO3及び Li2+xTiO3 

におけるトリチウム TDS スペクトル 
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測定の結果から Li2TiO3 は 1.5 um, Li2.2TiO3, Li2.4TiO3に関しては 0.5 um とした。図 3 に各温度での Li2TiO3

の加熱において、時間 t に対するトリチウム放出率 αをプロットしたものを示す。加熱温度の増加に伴

いトリチウムの放出速度が増加することがわかる。式(1)を用いた理論曲線も図 3 に併せて示した。各温

度でのトリチウム放出挙動と式(1)を用いた解析の結果はよく一致しており、Li2TiO3 からのトリチウム

放出は拡散律速であることが示された。さらに、Li2+xTiO3 に関しても同様に、トリチウム放出は拡散方

程式でフィットできることが分かり、Li2+xTiO3 からの Peak 2 としてのトリチウム放出はリチウム濃度に

関わらず、拡散がトリチウム放出の律速過程であると考えられた。また、各試料の拡散の活性化エネル

ギーは約 0.6 eV 程度で、リチウム濃度の異なる試料間での差はほとんどなかった。このことはこの活性

化エネルギーが Li2TiO3 中でのトリチウム拡散の活性化エネルギーであり[7,8]、リチウム濃縮した試料

でも同様の過程が律速であることを示唆している。

次に Li2+xTiO3 で見られた Peak 1 の解明を試

みた。Peak 1 におけるトリチウム放出量はリ

チウム濃度の増加に伴い増加傾向にあること

から、Li4TiO4 構造に起因すると考えられたた

め、Li4TiO4 に関して TDS 測定を行った。図 4

は昇温速度 0.5 K/min での熱中性子照射した

Li4TiO4 のトリチウム TDS スペクトルである。

トリチウム放出スペクトルは主に、450 K の

Peak A、600 K 付近の Peak B から成っている

ことが分かった。Peak A は Li2+xTiO3 における

Peak 1 と放出温度領域が一致した。また、Peak 

B は Li2TiO3 及び Li2+xTiO3 で見られた Peak 2

と同様の温度領域に位置している。しかしな

がら、Li2TiO3 及び Li2+xTiO3で見られた Peak 2

は Li2TiO3中の拡散が律速段階であるトリチウ

ム放出と帰属されており、Peak B は Li4TiO4 構

造における異なる過程でのトリチウム放出で

あると考えられる。さらに、Peak B は Peak 2

と比較し、放出ピークが鋭い傾向にある。一

般に、放出ピークの形状は反応の進行速度を

反映し、鋭い脱離ピークは急速に反応が進行

 

図 4 熱中性子照射した Li4TiO4の昇温速度 0.5 K/min

におけるトリチウム TDS スペクトル 

図 5 Li4TiO4における各温度でトリチウム放出挙動と 

拡散モデルによるフィッティング 

193



していることを示している[8]。この理由から Peak B は Li4TiO4 内部に強く捕捉されたトリチウムの脱捕

捉が律速段階である放出であると考えられた。

Peak A におけるトリチウム放出の律速段階を解明するため、熱中性子照射した Li4TiO4 に対し等温加

熱実験を行った。TDS 測定から、Peak B の割合が Peak A よりも大きいため、Peak B の影響を無視でき

るように等温加熱実験は出来るだけ低温で行った。図 5 に Li4TiO4に対する等温加熱実験の結果を示す。

Li4TiO4 に対して得られた等温加熱時のトリチウム放出挙動を、Li2TiO3 及び Li2+xTiO3 と同様に式①を用

いて解析し、拡散律速による理論曲線を図 5 に加えた。拡散律速モデルは Li4TiO4 からのトリチウム放

出を再現したことから、Peak 1 は Li4TiO4 中の拡散過程が律速となることが明らかとなった。Peak A と

して放出するトリチウムの捕捉サイトは未だ明らかではないが、Peak A は 450 K 付近という低温領域に

出現することから、Li4TiO4 構造の結晶格子間が主な捕捉サイトになっていると予想された。Li4TiO4 に

おける等温加熱実験で得られた拡散の活性化エネルギーは 0.34 eVでLi2TiO3中の拡散エネルギーよりも

低い値となった。この結果は Peak 1 及び Peak A が Peak 2 よりも低温領域に位置するという結果と一致

している。一方 Peak B は放出温度領域や放出ピークの形状などから、O-T 結合を形成して滞留している

トリチウムの放出と考えられた。Li4TiO4 は Li2TiO3 と比較して不安定であり、H2O や CO2 などと容易に

反応することが知られている[4]。このような不安定性は Li4TiO4 中の酸素が活性であることを意味して

おり、熱中性子照射により生成したトリチウムが Li4TiO4 構造中の酸素と化学的結合を形成する確率が

高いことが想定された。そのため、Li4TiO4 においては O-T 結合が主なトリチウムの滞留状態となると

考えられた。

Li2+xTiO3 のトリチウム TDS スペクトルは、Li4TiO4 で観測された 450 K 付近のトリチウム放出ピーク

(Peak 1)と、Li2TiO3 で観測された 600 K 付近の放出ピーク(Peak 2)から成っていた。等温加熱実験により

Li2TiO3 からのトリチウム放出は主に Li2TiO3 中の拡散過程が律速段階となり放出していることが明らか

となった。一方、Li4TiO4のトリチウム TDS スペクトルで出現した 450 K 付近の Peak A では、トリチウ

ムは Li4TiO4 中の拡散過程が律速となり放出していることが分かった。以上の結果から Li2+xTiO3中から

のトリチウム放出過程は Li2TiO3 及び Li4TiO4、それぞれの構造における拡散過程が律速となった 2 つの

放出過程の複合的な放出であることが分かった。

総括

本研究では先進トリチウム増殖材であるリチウム濃縮したチタン酸リチウム(Li2+xTiO3)中でのトリチ

ウム移行過程を明らかにするため、Li2+xTiO3 と同様に、Li2TiO3 及び Li4TiO4 に対して熱中性子照射を行

い、TDS 測定によりトリチウム放出挙動を調べた。Li2+xTiO3 中のトリチウムは、Li2TiO3 では観測され

なかった 450 K 付近のトリチウム放出ピーク(Peak 1)と、Li2TiO3 でも観測された 600 K 付近の放出ピー
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ク(Peak 2)として放出することが分かった。また、等温加熱実験により Li2TiO3及び Li2+xTiO3 からのトリ

チウム放出は主に Li2TiO3 中の拡散過程が律速段階となり放出していることが明らかとなった。一方、

Li4TiO4 中のトリチウムは 450 K 付近の Peak A と 600 K 付近の Peak B として放出し、特に Peak A は

Li2+xTiO3のみで確認されたPeak 1に相当すると考えられた。等温加熱実験の結果から、Peak Aにおいて、

トリチウムは Li4TiO4 中の拡散過程が律速となり放出していることが分かった。また、Li4TiO4中のトリ

チウム拡散の活性化エネルギーは Li2TiO3 中の拡散の活性化エネルギーよりも低く、相対的に低いトリ

チウム放出温度領域と一致した。以上の結果から Li2+xTiO3 中からのトリチウム放出過程は Li2TiO3及び

Li4TiO4、それぞれの構造における拡散過程が律速となった 2 つの放出過程の複合的な放出であることが

分かった。
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1. 緒論

高分子ゲルは、高分子鎖の架橋による 3 次元ネットワーク構造を持つ物質であり、固体と溶液の中間

的な性質を示すことから、医療衛生材料や食品、緩衝剤など日常的に幅広い分野で用いられている。近

年、NC ゲルや環動ゲルなどの高強度ゲルが新たに見いだされ、ゲルの研究に新たな発展がもたらされ

るとともに、高性能・高機能ゲルの開発や応用化に向けた研究がますます盛んに行われるようになった。 

 高分子ゲルの合成は、一般に架橋剤の存在下でモノマーを重合するいわゆる化学架橋により行われる

が、一方で、高分子溶液にγ線を照射することによって架橋を行う放射線架橋によってもゲルを合成す

ることが可能である。最も簡便な例では、適当な濃度の高分子水溶液にγ線を照射するだけでゲルを形

成することが可能であり、この場合、溶媒である水とゲルを構成するポリマー以外の成分は全く含まな

い純度の高いゲルを生成することが可能となる。このように、放射線架橋ゲルは生成物中の残存不純物

を低減することができる利点を持つ一方、ポリマーの状態で直接架橋を行うため得られたネットワーク

構造は化学架橋の場合と比較して構造の乱れが少なく均一な構造を有するという結果も報告されてお

り、化学架橋ゲルと比較した際の優位性を有している。

以上のような利点を踏まえ、我々はこれまで図 1 に示すようなポリマーを用いてγ線照射によるゲル

化反応やグラフト反応を利用したゲル材料の機能化に関する研究を進めてきた。汎用ポリマーであるポ

リエチレングリコール(PEG)はその水溶液にγ線照射を行うことで容易にゲル化することが知られてい

る。一方、ポリ N-イソプロピルアクリルアミド(PNIPAm)も容易にゲルを生成するポリマーとして知ら

れているが、PNIPAm ゲルを水で膨潤させたハイドロゲルは、34℃付近の温度で大きく体積が変化する

体積相転移の現象を示す。そこで我々は、予めγ線照射により合成された PEG ゲルをマトリックスとし、

そこに温度応答性高分子であるPNIPAmのモノマーを浸潤させてγ線重合を行うことで汎用高分子のゲ

ルに温度応答能を付与できることを見いだした。また、多数の空孔を持つ多孔性 PEG マトリックスゲル

に同様に PNIPAm 鎖を導入したところ、PNIPAm 鎖が空孔内で局在化し非多孔性ゲルとは異なる膨潤収

縮挙動を示すことも明らかにした。しかし、ゲルの機能性を解明するためには、膨潤収縮のような巨視

的な物性変化だけではなく分子レベルのナノ構造を詳細に調べることが不可欠である。そこで、本研究

では、γ線照射により合成した PEG/PNIPAm ２成分系ゲルについて、X 線小角散乱法(SAXS)および中

性子小角散乱法(SANS)によるナノ構造解析を行い、温度変化にともなう微視的な構造の変化と空孔の有

無による相違について調べた。本報告においては、主に SAXS の結果を中心に述べる。 

CH2 CH2 O ( ) 
CH2 CH ( ) 

C=O 
NH CH(CH3)2 

図 1 ２成分系高分子ゲルに用いられる 2 種のポリマー。 
左：ポリエチレングリコール(PEG),  右：ポリ N-イソプロピルアクリルアミド (PNIPAm) 

小角散乱法による温度応答性２成分系多孔ゲルの構造解析 

（京大原子炉、京大院工 1）○佐藤信浩、大場洋次郎、上木祐太朗 1、杉山正明 

(P34)
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2. 実験

市販の PEG (分子量 20,000) 10 wt%の水溶液に対して窒素ガスバブリングを行い、酸素を除去した後、

京都大学原子炉実験所コバルト 60γ線照射装置を用いて線量率 1 kGy/h で 60 kGy のγ線を照射した。

生成したゲルは、膨潤・乾燥を 3 回以上繰り返し未反応 PEG を除去した後、10 wt% NIPAm 水溶液を充

分含浸させた。これを取り出し、濾紙で余分な水溶液を吸い取った後、窒素雰囲下、線量率 1kG/h で 1kGy

のγ線を再度照射した。照射終了後、蒸留水での膨潤と乾燥を 3 回以上繰り返し、最終的に PEG/PNIPAm 

2 成分系ハイドロゲルを得た。また、PEG のゲルを合成する際に、PEG 水溶液中に粒径 0.2 mm および 1 

mm のシリカ微粒子（宇部日東化成 ハイプレシカ）を超音波照射により分散させ、これをゲル生成後に

フッ酸を用いて分解除去することによって、多孔性の PEG

マトリックスゲルを合成し、上述と同様の方法で PNIPAm を

含む多孔性 2 成分系ゲルを得た。 

SAXS測定は、高エネルギー加速器研究機構 Photon Factory 

BL 10C ビームラインの小角散乱測定装置を利用して行った。

X 線の波長は 1.488 Å、検出器にはイメージングプレート(理

学 R-AXIS VII)を用い、カプトン窓のあるテフロン製のサン

プルセルに試料ゲルを充填した状態で、恒温水を循環した銅

製セルホルダー内にセルを設置することで温度調節を行っ

た（図 2）。 

3. 結果と考察

図 3 に乾燥状態のゲルにおける散乱曲線を示す。

散乱ベクトルが 0.38 nm−1付近にピークが観測され、

Bragg の式によりこの散乱ベクトル値に対応する相

関距離を求めると 16 nm となった。これは、PEG 鎖

の結晶あるいは稠密架橋部位など、凝集した鎖間の

間隔を示すものと考えられる。この距離は PNIPAm

鎖の導入の有無にほとんど依存しないことから、乾

燥状態においては PNIPAm 鎖の導入による構造の違

いはほとんど見られないことがわかる。また、シリ

カの重量比が低い（空孔の数が少ない）場合には、

PNIPAm の有る無しによらずわずかな相関距離の増

加が見られており、空孔の導入により凝集鎖間距離

が増大することが示される。また、さらにシリカの

分率が増加すると、シリカ同士の凝集等により微視

的な変化は逆に見られなくなることが明らかとなった。

 一方、膨潤ゲルにおいては、乾燥状態とは全く異なる変化が観察された。膨潤ゲルにおいては、全て、

0.38 nm−1付近のピークは観測されなくなり単調な減少曲線へと変化する。これは、凝集鎖が水に溶解し

図 2 SAXS 測定用ゲル試料 

図 3 乾燥ゲルにおける SAXS の結果。rSiはシリ

カの重量比、ΦSiはシリカの粒径を表す。 
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て明確な相関距離が喪失したことを示している。また、

PNIPAm 鎖が膨潤状態にある 20 ℃での測定結果において、

PEG 単成分のゲルの散乱曲線に対し PEG/PNIPAm２成分

系ゲルは 0.1–1.0 nm−1 付近にブロードな肩が見られるよ

うになる。これは、PNIPAm 鎖の導入によって、膨潤ゲル

中に相分離構造のような不均一な構造が形成されたこと

を表している。

図 4 に PNIPAm 鎖を導入した２成分系ゲルについての

SAXS の結果を示す。PNIPAm 鎖が膨潤状態にある 20 ℃

と収縮状態にある 42 ℃で散乱曲線には大きな違いが見

られる。20 ℃では全体的にゆるやかな減衰を示すのに対

し、42 ℃では小角領域に急峻な減衰が現れる。この現象

は、温度上昇にともない大きな凝集構造体が形成されるこ

とを示している。小角領域の減衰は両対数プロットにおい

て直線となっており、べきの関係 I(Q) ∝ Q −α にあること

がわかる。ここで−αは Porod 勾配と呼ばれ、凝集構造と

周辺領域の界面の構造を表す。界面の次元性 D と Porod

勾配−αの間には、D = 6 − α の関係がある。従って、界面

が明確な 2 次元の平滑な面のときは、α = 4 となり、界面構造が乱れて 3 次元的になってくると、αは 4

より小さな値となる。シリカの凝集が見られないシリカ重量比の小さいゲル (rSi = 0.1) において、シリ

カ粒径ΦSiとαの関係をまとめると次表のようになる。 

表 1 シリカ粒径（空孔サイズ）と Porod 勾配の関係 
ΦSi (mm) 0 (nonporous) 0.2 1.0 

-α -2.87 -4.14 -2.66 

以上の結果から、空孔の存在しない場合や用いたシリカ粒径が 1.0 mm の場合には界面構造が不鮮明で

あるが、粒径が 0.2 mm の場合は、界面構造が明確になるということが明らかとなった。これは、以下の

ように説明できる。すなわち、空孔の存在しない場合は、PNIPAm 鎖が PEG マトリックスゲル中に均一

に分散しているため、温度上昇により PNIPAm 鎖が凝集した場合でも相分離構造が不明確であるが、粒

径 0.2 mm の場合は、空孔内で PNIPAm 鎖が凝集してまとまり境界のはっきりした相分離構造を形成す

る。さらに粒径が 1.0 mm となった場合は、凝集構造の空間スケールが SAXS で観測する観測領域より

も大きくなるため、見かけ上空孔がない場合と同様に見えるためであると考えている。

現在、この系を用いて SANS の実験をすすめており、２成分中の一方の成分重水素化したゲルについ

て適当な組成の H2O/D2O 混合溶媒中で SANS 測定を行い、一方の成分の構造のみを浮かび上がらせる、

いわゆるコントラストマッチング法による構造解析を進めている。

Structural Analysis of Thermoresponsive Porous Binary Hydrogels by Small-Angle Scattering Method 
Nobuhiro Sato, Yojiro Oba, Yutaro Ueki and Masaaki Sugiyama 
sato-n@rri.kyoto-u.ac.jp 

0.1 1

PEG/PNIPAm 
20 oC

I(Q
)

rSi = 0 (nonporous)

rSi = 0.1
φSi = 0.2 mm

rSi = 0.1
φSi = 1.0 mm

0.1 1

42 oC

Q / nm-1

図 4 PNIPAm の相転移温度の前後における

膨潤ゲルの SAXS 測定の結果。PNIPAm 鎖の

収縮する 42 ℃においては、小角領域に急峻

な減衰が見られる。
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1. Challenge on 48Ca enrichment

The application of recent advances in microchip technology to our liquid-gas extraction by utilizing 

circulated liquid-gas multi phase flow in a microchannel chip without any stirring will be quite attractive and 

can be also applied for chemical separation of hydrogen isotopes. Now the widest variety of stable isotopes is 

mainly separated at electromagnetic separators and gas centrifuges. Flexible highly efficient centrifugal 

technology is only possible for those elements (about 20) which have gaseous compounds at room 

temperature. Therefore, these methods cannot meet the separation of hydrogen and calcium isotopes.  

At first, we found that calcium isotopes were actually fluctuated by liquid-liquid extraction using 

dicyclohexano-18-crown-6 and the advantage of our chemical exchange method is verified not only for an ion 

separation, but also for an isotope separation. We also evaluated each contribution ratio of the field shift effect 

and the hyperfine splitting shift effect to the mass effect of the calcium isotopes and found the contribution of 

the field shift effect is small. 1) Recently chromatography experiments using benzo-18-crown-6 resin were

also carried out and calcium ion selectivity and isotope effects was observed. 2) However, it was found that the

absorption of calcium depends on the concentration of “additional” hydrochloric acid in solution and its 

observed separation factor is about one order smaller than the direct liquid-liquid extraction. These indications 

are promising towards the calcium separation by the liquid-liquid phase transfer system with the help of a 

microchannel chemistry. 

Fig. 1. Observed calcium isotope effects (left axis) and experimental values for the mean square nuclear 
* charge radii (right axis) of the calcium isotopes relative to 44Ca. Filled (line) and open (dotted line) points

* Present address: 大阪産業大学

マイクロリアクターによる同位体分離 

（広大工、 東工大原子炉1、 名大医2、 北大工 3、 広大ナノ・バイオ融合 4）
○硲隆太*、佐久間洋一 1、 緒方良至 2、 渡慶次学 3、 三宅亮 4、 秋田誠広

(P35)
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correspond to nuclear charge radii and our obtained data, respectively. The dashed line is the expected mass 

effect, which shows a linear relationship with mass number. 



2. Remove of Tritium from Tritiated Water

Tritium is produced by the side reaction of 18O(p,t)16O during the production of PET-FDG

([18F]-2-fluoro-2-deoxy-D-glucose). Several processes for the tritium separation have been developed, e.g.,

distillation, chemical exchange, catalytic exchange, and electrolysis. 3) The chemical exchange utilizing

microchannel chip is totally a brand-new technique and had the advantage of fast and high conversion 

phase-transfer synthesis exploiting the liquid-gas (liquid) interface formed in a microchannel chip. 4) Simple

introduction of two phases into the microchannel provided a stable liquid-gas (liquid) interface, and the large 

specific interfacial area and short molecular diffusion distances had a higher conversion than those of any 

macroscale reaction with strong stirring. Microreactor system is superior to normal batch systems not only for 

a high conversion close to 100 %, but also for a fast reaction time less than a few seconds. The liquid-gas two 

phases - transfer occurs according to the following exchange reaction: 

1H3H (gas) + 1H2
18O (liquid) ⇔ 1H2 (gas) + 1H3H18O (liquid), (1) 

where we can treat HT gas rather than severely regulated HTO liquid making use of molecular tritium and isotope 

exchange reaction. 

     First, we tested D2O liquid in eq. (2) instead of HTO liquid in eq. (1) for ease of handling and measuring of 

its concentration in the phase-transfer reaction: 

1H2H (gas) + 1H2H16O (liquid) ⇔ 1H2 (gas) + 2H2H16O (liquid). (2) 

     The microreactor has depths of 90 μm and 22 μm, widths of 194 μm and 64 μm, for gas phase and liquid

phase, respectively, and a liquid-gas contact length of 20 mm. The reaction was performed by introducing a D2O 

liquid and a H2 gas through the two-inlets of the microreactor under continuous flow conditions at ambient 

temperature. The concentration of D2O was measured by the density meter (Anon Paar DMA 5000M, which is the 

most accurate density meter on the market). The accuracy is 0.000005 g/cm3. Next, we examined the effect of the

flow rate on liquid phase for the mean residence time of 0.2 or 4 sec (9.65 μl/min for 0.2 sec and 0.57 μl/min for 4

sec). In both cases, the reactions proceeded smoothly to afford the phase-transfer of deuterium. As comparison, 

the flow rate reduction to about 6 % is effective to increase the reaction yield of about 1 % to 3 %. It is noted that 

the current flow rate will require a hundred minutes to a day to process one ml amount and we are planning to 

utilize microreactor with patterned surfaces featuring the hydrophilic and hydrophobic and fabrication of a 

piling-up for the next step. 
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トピックス講演



1. はじめに

白内障は、ほぼすべての人に生じる代表的な加齢性疾患であるが、白内障発症の原因はいまだ解明さ

れていない。我々は水晶体タンパク質の異常凝集が白内障の発症の原因であると考え研究を進めている。

ヒトの水晶体は主に α-, β-, γ-クリスタリンという構造タンパク質で構成されている。α-クリスタリンは

αA, αBの 2種、β-クリスタリンは βA1-βA4, βB1-βB3の 7 種、γ-クリスタリンは γS, γA-γDの 5種のサブ

ユニットからなる。正常の水晶体ではこれらのタンパク質が規則正しい立体構造を取り、相互作用をす

ることで水晶体の透明性を保っている。それに対して白内障の水晶体では紫外線や放射線などの外的ス

トレスによりタンパク質を構成するアミノ酸残基が糖化、リン酸化、酸化、脱アミド化、異性化など様々

な修飾（翻訳後修飾）を受けることでタンパク質の構造が変化しタンパク質が凝集すると考えられてい

る。これらの知見を背景に本講演では放射線による水晶体タンパク質への影響研究の一環として、 

1）αA-クリスタリンと αB-クリスタリンのガンマ線に対する感受性の差異について、 

2）加齢や放射線照射によって生じるアスパラギン酸(Asp)残基の異性体の網羅的検出に関して、迅速

で簡便な画期的な分析方法を開発したので紹介する。 

2. αA-クリスタリンと αB-クリスタリンのガンマ線に対する感受性の差異

水晶体の主要タンパク質である α-クリスタリンは αA-クリスタリン(αA)と αB-クリスタリン(αB)のサ

ブユニットから成り、約 30 量体のヘテロポリマーの会合体を取っている。αA と αB はアミノ酸配列で

約 57%の相同性があり、β や γ-クリスタリンの無秩序な凝集を阻害するシャペロン機能を有しており、

この機能により水晶体の透明性を維持していると考えられている。α-クリスタリンはなぜ αA または αB

の単一成分から成る会合体ではなく、αA と αBから成るヘテロポリマーなのか？その理由については不

明である。そこで我々は αA と αB は様々なストレスに対し応答が異なり、両者が種々のストレスに対

し相補的に機能しているのではないかと考えた。そこで外的ストレスの一つであるガンマ線を選び、αA

および αB にガンマ線を照射し、照射後の αA および αB の構造および機能変化を解析し、両タンパク質

への放射線影響に対する比較を行った 5), 6)。 

2-1. αA-、αB-クリスタリン会合体のサイズの変化 

ガンマ線照射前後の αA および αB の会合体の大きさを測定するために、ゲルろ過クロマトグラフィ

ーを行った(図 1)。図１に示すようにガンマ線未照射では αA および αBとも分子量約 60万の会合体を形

成し、会合体の大きさに違いは無かった。しかし、ガンマ線照射をすると、αA および αBとも線量に依

存して高次な会合体が形成された。特に αB (図１右図)は、αA (図 1左図)より、ガンマ線照射による凝

集体形成が顕著で、1.0 kGy照射で排除限界分子量(V0: 約 700万)に達する高次会合体が形成され、会合

放射線照射および加齢による水晶体タンパク質の異常凝集と 

異性体分析に関する研究 

（京大原子炉） ○ 藤井智彦* 藤井紀子

(2)
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体のサイズは不均一となり、2.0 kGy 照射では 700 万の会合体が主成分であることが明らかとなった。

これに対し、αAは 1.0 kGy照射でも凝集化は進行せず、未照射時と同様に分子量約 60万の会合体を維

持していた。この結果から、αAの方が αB より放射線照射に対して安定であることが示唆された。 

2-2. αA-, αB-クリスタリンのシャペロン活性の変化 

次にガンマ線照射前後の αAおよび αBのシャペロン活性の変化を alcohol dehydrogenase (ADH)の凝集

抑制能により評価を行った(図 2)。ADH の凝集は 360 nmの散乱強度で測定した。ADH は 37℃で加熱す

ると凝集が起こる(図 2 ADH only)。この系に未照射の αA または αBを加えて加熱すると、αAおよび αB

のシャペロン活性により、ADH は凝集しない(図 0 Gy)。しかし、両者を比較すると未照射では αBの方

が αA より散乱強度が低いのでシャペロン活性能がやや高いことが分った。次にαA およびαB にガン

マ線照射し、αAおよび αB のシャペロン活性測定を行った。αA は 0-2.0 kGyガンマ線照射を行ってもシ

ャペロン活性を保持していた(図 2 左図)のに対し、αBは 0.5 kGyの照射でシャペロン活性能が約 50%低

下し、1.0 kGy以上の照射で約 80%も低下し、シャペロン活性をほとんど失った(図 2 右図)。 

図 2: ガンマ線を照射した αA(左図)および αB(右図)のシャペロン機能の結果 

図 1: ガンマ線を照射した αA(左図)および αB(右図)のゲルろ過クロマトグラフィーの結果 
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本研究結果より、ガンマ線照射を行うと αA および αB とも会合体の大きさが増加し、シャペロン機能

が低下することから、会合体の大きさとシャペロン活性の関係があることが示唆できた。またガンマ線

により生じたラジカル反応に対する感受性は αBの方が αAより高いことが明らかになった。今後は αA

と αB が種々のストレスに対し相補的に機能しているために水晶体中でヘテロポリマーとして存在する

という我々の仮説を立証するため、他の外的ストレスによる検証を行う予定である。 

3. アスパラギン酸残基の異性体の新規の分析方法

水晶体を構成しているタンパク質は代謝することなく中心部に蓄積することから、加齢と共に翻訳後

修飾したタンパク質が増加する。タンパク質に様々な翻訳後修飾が起こることで構造と機能が変化し、

水晶体が混濁し、白内障が惹起すると考えられている。我々は翻訳後修飾の一つであるアスパラギン酸

(Asp)残基の異性化(Lα体から Lβ, Dα, Dβ 体への異性化)が白内障の疾患の原因ではないかと考えている。

我々は以前、老人性白内障患者の水晶体の αA Asp 58, 151, αB Asp 36, 62, βB2 Asp 4 が著しく異性化して

いることを報告した 2), 7), 8)。図 3にタンパク質中の Asp残基の異性化反応機構を示した。
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上図のように Asp残基は側鎖にカルボニル基を有するため容易に 5員環イミドを形成する。この 5員環

イミドがケト・エノール平衡により α炭素の水素が脱離し付加してラセミ化する。ラセミ化したイミド

はそれぞれ加水分解し、Lα-Asp, Lβ-Asp, Dα-Asp, Dβ-Aspの 4種類の異性体を生成する。これらの反応は

可逆平衡で、生理的条件下で容易に進行する。図 3で明らかなように β体の Asp 残基は通常の α体より

主鎖が長くなる。このように Asp残基が異性化することで、タンパク質の 2次構造や高次構造に変化を

もたらし異常凝集を引き起こすと考えられる。これらを立証するためには多くの種類の水晶体を分析す

る必要があるが、現在の特定タンパク質中での部位特異的な Asp 異性体の化学分析は複雑で時間を要す

る。そこで我々は液体クロマトグラフィー質量分析(LC-MS)を用いた簡便、迅速な新規な Asp の異性体

分析法を考案し、確立した 1)。 

図 3: タンパク質中の Asp残基の異性化機構 
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水晶体を超音波でホモジナイズし、遠心分離し

て、沈殿画分(water insoluble: WI)および上清画

分(water soluble: WS)に分け、トリプシンでタン

パク質をペプチド断片化した。図 4 a-1はWI、

図 4 a-2はWS 画分のタンパク質のトリプシン

処理後のペプチド断片を LC-MS で測定した結

果である。αA 55-65 番目のアミノ酸配列は

TVLDSGISEVR で分子量が 1174.6 である。

LC-MS では 2 価のイオンで検出されやすいの

で、TVLDSGISEVR の[M+2]
2+は 588.3 m/z で

ある。図 4 a-1 および a-2 のデータを用いて

588-589.5 m/z のピークに対して横軸を時間、

縦軸を強度でプロットした(図 4 b-1 および 4 

b-2)。WI(図 4 b-1)では同じ m/z を持つピークが

主に 4つ、WS(図 4 b-2)では主に 3つのピーク

が検出された。 

これら複数のピークのペプチドを同定するために、各ピー

クのMS/MSを比較した(図 5)。MS/MS とはプリカーサーイ

オン(目的のイオン)をヘリウムなどで物理的に壊し、得られ

たフラグメントイオンの質量分析を行うことであり、この

フラグメントイオンを用いることでペプチドの配列を決定

することができる。図 5 a 上のピーク 1-7 はすべて WI の

588-589.5 m/z の質量を有するペプチドである。これらのピ

ーク 1-7 に対してそれぞれ、MS/MS を行ったのが図 5 の

a-1~a-7 に該当する。図 5 の a-1~a-7 に示すように MS/MS

で得られたフラグメントイオンはすべて、 αA 55-65 

(TVLDSGISEVR)のフラグメントイオンと一致した。この結

果から図 5 aのピーク 1-7はすべて αA 55-65ペプチドと同定

できた(TVLDSGISEVR)。以前の研究により Aspの 4つの異

性体残基を含むペプチドは逆相クロマトグラフィー上で溶

離時間が異なることが明らかになっている 4。したがって今

回得られた複数のピークは αA 55-65ペプチド中に含まれる

Asp 58残基の異性体の存在に由来することが示唆された。 

図 5: 588-589.5 m/z でプロットした各ピークを 

MS/MSした結果 

図 4: WIおよび WSのペプチドを LC-MSで分析した結果(a) 

および 588-589.5 m/z でプロットした結果(b) 
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次にこれらのピークを同定するため

Aspの 4つの異性体(Lβ, Lα, Dβ, Dα体)残

基を含む αA 55-65 ペプチドを合成し、

逆相クロマトグラフィーで溶出した(図

6)。合成ペプチドの溶離時間(図 6 a-3)

との比較により、図 6 a-1 (WI)、図 6 a-2 

(WS)のピーク 1, 4, 5, 7はそれぞれ、Lβ-, 

Lα-, Dβ-, Dα-Asp を含むペプチドである

ことが判明した。ペプチド中の Asp の

異性体比は本クロマトグラフィー上の

ピークの面積比によって決定した。また、

小さいピーク 2, 3, 6は同定できなかった

が、グルタミン酸(E)残基の異性体ペプチドであると推定された。 

これらの方法にしたがって他のク

リスタリンペプチドに含まれる

Asp 残基の異性体比も算出した(図

7)。本方法で同定できた Aspの異性

体は αA Asp 58, 76, 84, 151 および

αB Asp 62, 96であった。αA Asp 58, 

151および αB Asp 62の異性化率が

高く、その異性体比もほぼ以前の研

究結果と同じであったことから、今

回行った LC-MS によるタンパク質

中の Asp 残基の異性体分析の方法

の精確さが立証できた。また各残基

のWIとWSに含まれるタンパク質

中の Asp 残基の異性化率を比較す

ると、すべての Asp 残基において WI 画分の方が異性化率は高かった。WI 画分に含まれるクリスタリ

ンは、元来、可溶性のクリスタリンが不溶化、凝集化して WI 画分に移行したタンパク質である。図 7

で示したように WI 画分の方が、Asp 残基の異性化率が高かったという結果は Asp 残基の異性化がタン

パク質の凝集に深く関与していることを示している。 

この分析方法はタンパク質を精製する必要がなく、また Nano-LC-MS システムを使用しているのでサン

プルが少量で分析可能であることが利点である。またタンパク質中の Asp残基の異性体の存在は LC-MS

の分析を行うだけで判明するため、非常に簡便で迅速に判断できる。今後、この方法により、多数、多

種の異性体分析が可能となり、放射線照射、加齢性疾患の試料の分析が容易になると考えられる。 

図 6: WIおよび WSの溶離時間と合成したペプチドの 

溶離時間を比較した結果 

図 7: WIおよび WS中の αA-, αB-クリスタリン中の Asp残基の異性体比 
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特別講演



１．はじめに

2011 年 3 月 11 日の福島第一原発事故により大量の放射性核種が環境に放出され、水道水や井戸水中

にも検出された。被ばくを考える上から事故当初は Te などの短半減核種が重要であり、次いで半減期

約 8 日の
131I が重要核種となり、数ヶ月たつと半減期約 2 年の 134Cs と半減期約 30 年の 137Cs が主要核

種となる。放出された放射性核種の量はいろいろな推定がなされているが、セシウムは 10～30PBq、 131I 

はその数倍とされている。

事故後はいろいろな被ばくが問題とされたが、水道水などの飲料水の放射性核種による汚染もその一

つである。ヨウ素やセシウムが検出され、福島県では未だに地下水や湧き水を飲料にしているところも

あり、これらをどのように浄化するかが議論される中で市販の浄水器の能力が注目された。浄水器にも

いろいろなタイプがあり、活性炭を用いるものやイオン交換樹脂を用いるものなどもあるが、ここでは

筆者が過去に関わった逆浸透膜を用いる浄水器について述べる。

逆浸透法は原理的にほとんどの放射性核種の除去が可能であるはずであるが、浄水器メーカーなどに

はそれぞれの会社が販売する浄水器について放射性核種の除去が可能かどうかの問い合わせが殺到し、

その確認を求められた（らしい）。浄水器メーカーでは放射性核種の分析ができないので、一部の浄水

器メーカーでは高額の費用を負担して外部の分析機関に測定を依頼した。事故後、比較的早い時期にこ

のような測定結果をホームページに掲載したメーカーの例では、飯舘村で採取した溜め池の水を分析し、

セシウム 25Bq/L、ヨウ素 500Bq/L あったものが、同社の逆浸透式浄水器を通すとそれぞれ検出限界値

(6Bq/L)以下になったという分析機関の結果を掲載している。この会社はこの浄水器を数十台飯舘村に寄

贈する計画を立て、それを聞きつけたテレビ局から筆者にこの水の分析結果の妥当性と浄水の飲料につ

いての問い合わせがあり、後日、実験所で逆浸透法について 2～3 時間インタービューを受けた。別の

会社のホームページに、事故後数ヶ月経過した溜まり水でセシウムのみが 500Bq 程度検出され、やはり

逆浸透式浄水器で検出限界以下に浄化された例が掲載されている。その後水道水ではセシウムが検出さ

れることはなくなったが、事故から 1 年以上経過した後も福島県の渓流水などで 10Bq 以上のセシウム

が検出されており、浄化が必要な場合、逆浸透法は有効な手段と考えられる。

２．放射性廃液処理と逆浸透法

原子炉実験所の気体、液体、固体の放射性廃棄物の流れを図 1 に示す。大きく、発生、処理、保管の

プロセスに分けられる。そのうち廃棄物処理棟に設置されている放射性廃液処理装置は、蒸発濃縮処理

装置、イオン交換処理装置、凝集沈殿（汚泥減容のための凍結再融解装置を含む）処理装置で構成され

ておりそれぞれの処理装置は長所、短所があり、処理部では廃液の性状などを考慮して、最適な処理法

放射性廃棄物と関わって 

－ 逆浸透法による放射性核種の除去 － 

（京大原子炉）小山昭夫 

(S2)
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を選択している。発生源は原子炉、ホ

ットラボ、トレーサーラボ、廃棄物処

理建屋、イノベーションラボ等放射性

物質を取り扱う場所であり、処理によ

り発生する二次廃棄物は現状では原

則施設内に保管している。原則という

言葉がつくのは、放射性廃棄物といわ

れるものがそれぞれの事業を規制す

る法律により縦割りに分割され、原子

炉廃棄物、RI 廃棄物やその他の廃棄物

に分類されることによる。

２－１．原子炉実験所における廃液処理の実績

 イオン交換樹脂再生廃液などの中レベル廃液は蒸発濃縮処理し、低レベル廃液は凝集沈殿、またはイ

オン交換処理を行っている。イオン交換処理にはイオン交換樹脂塔とセシウム除去のための無機イオン

交換体(バーミキュライト）塔がある。凝集沈殿スラッジをさらに減容するため凍結再融解処理装置でス

ラッジを数%にまで減容する。凝集沈殿処理の結果を処理前後の濃度で図 2 に示す。低レベル廃液はも

との濃度が低いので除染係数はあまり大きくならないが、α核種はすべて検出限界値（1 × 10-8 µCi/cm3
）

以下となり、β･γ核種は 1～10 の除染係数をとる。処理済み液は原則として検出限界値以下で放流す

る方針をとっているため、検出限界値以下にならなかった場合は、イオン交換樹脂やバーミキュライト

を充填したイオン交換装置でさらに処理を繰り返している。このような繰り返し運転した様子を図 3 に
137Cs と 60Co 濃度を例として示す。図 3 からわかることは、

60Co はイオン交換樹脂によく吸着し、
137Cs

図 1 原子炉実験所の気体、液体、固体の放射性廃棄物の流れ

図 2 凝集沈殿処理前後のα及びβ･γ核種濃度

β·γ核種(GM) α核種(ZnS) 
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はイオン交換樹脂にはあまり吸着せず、天然粘土鉱物であるバーミキュライトに吸着しやすいというこ

とである。また、蒸発濃縮処理装置は主として KUR のイオン交換塔再生廃液の処理に

用いられるが、すべての核種が検出限界値以下になっており、優れた除染性能を示す。 

２－２ 逆浸透法による放射性廃液処理に関する研究

 原子力発電所や放射性物質を使用する事業所から発生する放射性廃液の処理法として、逆浸透法を適

用することの可能性と、適用限界などについて実験的に検討した。逆浸透法の歴史を概観すると、1748

年 Abbe Nolet による半透膜における浸透現象の発見を端緒とし、van’t Hoff による希薄溶液の浸透圧に

関する法則へと続く。浸透圧以上の圧を濃厚溶液側に加えると溶媒は希薄溶液側に移動し、溶質の濃縮

と溶媒の精製が可能となる。相変化を伴うことなく溶質と水を分雜できるため、分離に要するエネルギ

ーが非常に少ないという利点に着目し、1951 年米国で塩水転換法が制定され、海水淡水化技術に関する

プロジェクトを担当する内務省塩水局が設置された。

1960 年に California 大学の S. Loeb や S. Sourirajan らにより塩分除去性と水分透過性にすぐれた非対

称性酢酸セルロース膜の製造方法が開発され、実用的な膜透過量と塩分分離性能を持つ逆浸透膜が誕生

した。その後、ポリアミド系の膜の開発や管型モジュール、スパイラル型モジュール、中空繊維型モジ

ュールなどの具体化した膜モジュールが完成し、現在では日量 100 万トンの海水淡水化プラントも計画

されている。

 このように圧力を分離の駆動力とするため装置や操作が簡易であり、常温で相変化を伴わず溶質と水

を分離でき、所要エネルギーが少ないなどの特徴を持つため、海水淡水化以外にも、純水製造、有価物

の濃縮回収、廃液処理などに利用されている。これらの特徴を利用して逆浸透法を放射性廃液処理に利

用する可能性を検討した。原子炉一次冷却水などの低モル濃度廃液を想定し、市販されているキャリア

フリーの放射性核種を用いて可能な限り極低濃度から 1 モル程度までの広い濃度範囲で実験を行った。

検討すべき項目として、他の処理法と比較した除染係数や減容比、除染係数の溶質濃度依存性、共存す

るイオンが除染係数に与える影響、運転操作の容易さ、二次廃棄物発生量等も考慮したトータルの評価

などがある。

図 3 各処理前後のセシウム及びコバルト濃度
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２－３ 実験結果

a) 除染係数の濃度依存性

図4に示すように対イオンがClイオンで

実験した結果、数ミリグラムイオン（カチ

オン濃度）以上の濃度では、1 価カチオン

の Cs は約 10、 2 価力チオンの Sr、Co、

Mn は約 100 の除染係数をとり、逆浸透法

を放射性廃液処理に用いることが可能で

ある。また、1 価カチオンも 2 価カチオン

も試験液中濃度が低濃度側では除染係数

は変動する。このことは放射性廃液の場合

原子炉一次冷却水のように低モル濃度の

廃液が存在することを考慮すると重要である。変動の要因として、酢酸セルロースの持つイオン交換能

の影響、膜材と水との誘電率の違いによりイオンが界面から受ける電気的反発力などが考えられるが、

これらの要因で実験結果の傾向を説明す

ることはできない。試験液中溶質濃度が約

100 ﾐﾘｸﾞﾗﾑｲｵﾝ/L 以上になると、カチオン

の電荷数に関わらず除染係数は急激に低

下するが、このときの除染係数の低下は、

浸透圧の増加による実効圧の低下による

ものであり、溶解拡散モデルのような溶質

の膜透過に関する係数を定数としたモデ

ルで説明する事ができる。除染係数の溶質

濃度による変動を確かめるため、Cs に Na

を10mg/Lと1000mg/L添加して実験を行っ

た結果を図 5 に示す。Cs と Na を合わせて

みた場合、大まかな傾向として、図 4 の Cs と同じように 10−1
ﾐﾘｸﾞﾗﾑｲｵﾝ/L のあたりにピークを持ち、

10 ﾐﾘｸﾞﾗﾑｲｵﾝ/L 以上の濃度ではほぼ一定の除染係数を示す。 

b) 除染係数に対する共存イオンの影響

このように各イオンは濃度により除染係数は変動するため、共存するイオンの影響を検討するため、

数ミリグラムイオン（カチオン濃度）以上の濃度で、濃度による変動が見られず、除染係数が一定と見

なせる範囲で実験を行った。実験は、共通アニオンを持つ 2 種類のカチオンの挙動、共通カチオンを持

つ 2 種類のアニオンの挙動、及び Cs+
、Mn2+

、Cl−、SO4
2−
の 4 成分系で行い、結果の一例を図 6 に示す。

Cl−が共通アニオンの場合、1 価カチオンどうし、または 2 価カチオンどうしの組み合わせでは互いに影

響せず、1 価カチオンと 2 価カチオンが共存するとき、 2 価カチオンは 1 価カチオンより 1 桁程度高い

値をとり、また共存する 1 価カチオンの影響を受けにくいが、1 価カチオンは共存する 2 価カチオンの

図 4 試験液中濃度変化に伴う除染係数の変化 

図 5 共存 Na濃度による Csの除染係数変化 
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影響を受けやすく、2 価カチオン濃度の増加とともに、1 価カチオンの除染係数は小さくなる傾向がみ

られる。共通アニオンである Cl−の除染係数は、1 価カチオンが多い場合には 1 価カチオンと同程度、2

価カチオンが多い場合には 2 価カチオンと同程度であり、1 価、2 価のイオンが混在する場合は両方の

平均的な値が得られた。共通アニオンが NO3
−でも同様の傾向が見られたが NO3

−の方が Cl−よりも若干

膜を透過しやすい結果が得られた。共通アニオンがSO4
2−の場合もCl−の場合と同様の傾向が見られるが、

全体的に Cl−の場合と比べて 1 桁程度高い除染係数をとる。アニオン、カチオンとも 2 価の場合除染係

数は 200～300 と高い値が得られた。このような傾向はカチオンとアニオンを入れ替えて実験を行って

も同様の結果が得られた。

一方、酢酸セルロース製逆浸透膜の放射線耐性についてはいくつかの報告が見られる。Lamachandhran

ら 1) 
は、 1mCi/mL（3.7 × 107 Bq/mL）の 134Cs を含む液を用いて 60 日間逆浸透装置を連続運転した場

合でも、膜の性質に変化はなかったと報告し、Dytnerskii ら 2) 
は累積吸収線量が 8 × 106 Rad（8 × 104 Gy）

に達するまで非対称性酢酸セルロース膜を照射しても膜の性能の劣化はみられなかったと報告してい

る。さらに、宰田ら
3) 

も 60Co 線源を用いて膜を照射し、107 Rad（105 Gy）の累積吸収線量でも膜の性

質に変化は見られなかったと報告している。これらの結果から、通常の放射性廃液を逆浸透処理する場

合には、膜の放射線分解は考慮する必要はないということができる。

３．おわりに

 本報は、放射性廃液処理と逆浸透法について個人的な関わりを中心に述べたものであるが、最後に福

島第一原発事故により放出されたセシウムにより汚染された廃棄物、その焼却灰、あるいは下水汚泥や

その焼却灰の処分地からの浸出水とその処理について一言する。8000Bq/kg 以下のものについては一般

の処分場で処分し、それ以上のものは指定廃棄物として国が処分の責任を持つとされているが、いずれ

にしても処分地からは雨水等による浸出水が発生する。環境省によれば調査した処分地でのセシウムの

浸出濃度は高くないとされている。しかし、最終処分地、中間処分地も含めて多くの処分がこれからも

行われることを考えると、浸出水中のセシウムの監視と管理が必要である。

このような状況を踏まえ、環境省では凝集沈殿・砂濾過、生物処理、活性炭吸着、キレート樹脂処理

図 6 Clが共存アニオンの場合の Cs及び Mnの除染係数に与える Caの影響
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等の現行の浸出水処理工程でのセシウム除去の検討を行った。安定セシウムは普通の焼却灰中に高濃度

に存在しているため、福島第一原発の事故の影響を受けていない地域においても検出されることを利用

して、複数の最終処分場の浸出水処理施設において安定セシウムを IPC-MS によって測定したところ、

処理施設によって安定 Cs 濃度に違いはあるが、原水と処理水で顕著な差がない、すなわち、浸出液等

に陽イオンとして溶存するセシウムは、現行の浸出水処理工程ではほとんど除去されないことを明らか

にした。

一方、逆浸透膜の設備を有する浸出水処理施設において調査した結果、除去率 98.7%以上の結果が得

られ、すなわち、逆浸透膜を使用した設備を有する廃棄物処分場浸出水処理施設においては、放射性セ

シウムが混入したとしても放流水中の放射性セシウム濃度は極めて低く抑えられると考えられる。この

ように、既存の処分場も、あるいはこれから建設される処分場も浸出水中のセシウムの挙動に注意が必

要である。
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1. はじめに

 現代物理学は、現在の物質優勢の宇宙はいかにして形成・進化してきたか、自然の基本的な相互作用

とはどのようなものか、という問いに答えようと発展してきた。20世紀物理学の一つの完成形「素粒子

標準理論」は Weinberg-Salam 理論と量子色力学の組み合わせによって様々な素粒子反応を説明するこ

とに成功した。しかし現在において「標準理論」は、基本的な 4 つの相互作用のエネルギーが大きく異

なり統一されていないこと、基本的対称性の破れの起源を説明しないこと、といった点で満足いく理論

ではないと考えられるようになった。「素粒子標準理論を超える物理とは何か？」は 21 世紀物理学の最

も重要な課題の一つである。 

 「標準理論を超える物理」を実験的に検証する方法として ILC などの高エネルギー実験とともに超精

密測定によるものがある。相互作用の高次ループのしみ出しを調べることは、現在の加速器実験ではす

ぐには到達できない高エネルギー実験に対応し「標準理論を超える物理」の早期発見あるいは強い制限

を与えることができると期待されている。その中でも中性子の電気双極子能率の測定はクォークの電気

双極子能率と直接結びつきクリアな実験が行えること、現在の測定精度が、「標準理論を超える物理」

として有力視されている超対称性理論の予言する値まであと一歩のところまで迫っていることなどか

ら、非常に有望なものの一つである。 

電気双極子能率の測定には極めて運動エネルギーの低い中性子、超冷中性子を用いる。超冷中性子は

物質の核力ポテンシャルによって容器内に貯蔵することができ、微小な相互作用を長時間蓄積して拡大

することができる。スピンをそろえた中性子を容器に貯蔵し、電場磁場との応答を見る。測定領域の電

場磁場の一様性やその測定精度などの系統誤差を低減するために、測定容器の体積を小さくすることが

重要である。統計精度を保ったまま体積を 1/100 にするために、中性子密度を 100 倍に増加させたい。

大強度加速器などによって高密度で発生させた超冷中性子も、単純に空間的に拡散させるだけの従来の

輸送方法では測定容器に導くまでに希薄になってしまう。発生位置での高い密度を保って中性子を輸送

することが、測定容器内の超冷中性子の密度向上、つまり電気双極子能率の測定精度の向上にとって、

極めて重要である。 

我々は現在 J-PARC での中性子電気双極子能率測定実験を提案している。J-PARC の大強度パルスビー

ムを用いれば瞬間的には非常に高い密度の超冷中性子を発生させることができる。これを密度を保って

蓄積容器に輸送するための光学系を開発している。特に、拡散する超冷中性子を容器位置で再集束させ

るデバイス「Rebuncher」を開発・実証した。開発と計画の現状について報告する。 

中性子電気双極子能率測定のための超冷中性子高密度輸送法の開発 

（京大原子炉、KEK1、京大化研 2、RIKEN3、名大理 4、東大素粒子セ 5、九大理 6、ILL7）

○北口雅暁、有本靖 1、今城想平 2、岩下芳久 2、関義親 3、清水裕彦 4、三島賢二 5、

山下了 5、吉岡瑞樹 6、Peter Geltenbort7、NOP collaboration 

(3)
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2. 中性子電気双極子能率とその測定

 基本粒子のゼロでない電気双極子能率（EDM）は時間反転対

称性を破る。荷電変換対称性とパリティ対称性が破れているの

だからCPT定理から時間反転対称性も破れていなければならな

いはずである。中性子 EDM は過去 50 年にわたって探索されて

いるが未だ有限値は発見されていない。素粒子標準理論が与え

る値は 10-30～10-31ecm ときわめて小さい。一方超対称性理論

（SUSY）など標準理論を超える物理は 10-27～10-28ecm のオーダ

ーでその存在を予言しており、現在の上限値測定精度 2.9×10-26ecm （90% C.L.）はあと一歩のところ

に迫っている。中性子の電気双極子能率は標準理論を越えた物理の探索の強力な手段の一つである（図

１）。 

 現在の上限を与えている測定は、超冷中性子を用いた物であ

る[1]。スピンをそろえた超冷中性子を蓄積し電磁場中で歳差

回転させ、電場の向きの違いによる回転周波数の変化を見る

（図２）。その測定の系統誤差のうち最も大きいものは磁場の

不定性である。蓄積容器内での磁場分布はスピン歳差回転を変

化させ、電場と電気双極子モーメントによる歳差回転と区別が

つかない。1fT の変化による歳差回転と EDM 10-27ecm が対応す

る。そのため磁場を均一に、擾乱を極めて小さくしておく必要がある。蓄積容器をなるべく小さくし磁

場の一様性を高め、また磁場測定プローブをなるべく接近させて配置することで磁場の測定精度を向上

させたい。測定の統計誤差の観点からは当然中性子数が多いほうが望ましい。双方を満たすためには蓄

積容器内の超冷中性子の密度が高いことが必要になる。世界各地で 1000 UCN/cc を一つの目標に、新し

い超冷中性子源の開発が進められている。 

3. J-PARC での中性子電気双極子能率測定実験と中性子輸送光学系

 我々は現在、J-PARC での中性子電気双極子モーメントの測定を計画している。LINAC の大強度陽子ビ

ームを用いて高密度超冷中性子を発生･輸送･蓄積し、世界最高精度で電気双極子モーメントを測定する

計画を提案した（J-PARC PAC P33）（図３）[2]。 

図１：中性子電気双極子モーメントと

時間反転対象性の破れ 

図２：超冷中性子の歳差回転による

電気双極子モーメント測定原理 

図３：J-PARC 陽子

ビームを用いた中

性子電気双極子モ

ーメント測定計画

の全体図
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 J-PARC 陽子線形加速器から得られる陽子ビームはパルスあたりの強度が強い。直接専用ターゲットに

打ち込んで、最適化された超冷中性子コンバータで超冷中性子に変換したとすると、6200 UCN/cc/pulse 

の超冷中性子が発生しうる。しかし単純に空間的に拡散させるだけの従来の輸送方法では測定容器に導

くまでに希薄になってしまう。高性能中性子光学系を用いて測定容器で発生位置での密度を再現させる。 

中性子パルスの時間集束を利用してこれを実現させる。パルス中性子では速度分布を持った中性子が

同時に発生し、ある位置には速度に応じて異なる時刻に到着する。蓄積容器までの輸送途中に中性子を

加減速させる素子を置く。加減速量を時刻（＝中性子の初速）に応じて変化させれば蓄積位置への到着

時刻をそろえることができる。これにより拡散による密度の低下を防ぎ、また集束した中性子が到達す

る時間のみ容器の扉を開けることでこぼれ出る中性子を減らすことができる（Figure 1）。これをリバ

ンチと呼び、加減速するデバイスをリバンチャーと呼ぶ。リバンチャーを用いた輸送系を実証するため

の開発･実験を行った。 

4. 超冷中性子リバンチャーの実証

I. 超冷中性子ガイド管の開発 

 中性子を期待通り集束させるためには、加減速器による制御以外では輸送方向速度の変化を起こさな

いことが必要である。中性子はガイド管と呼ばれる管の内面を多数回反射しながら発生位置から測定位

置まで輸送されるが、その反射に際して進行方向が変わらないことがこれに対応する。ガイド管内面に

凹凸があると入射角と反射角が等しくない非鏡面反射が起こり、進行方向速度を乱す。 

 表面粗さを 1nm 以下に磨いたガラス基板に中性子への反射能力の高い Ni をコーティングし、形状誤

差 1mrad 以下で全長 5.6m のガイド管に組み立てた。後述するフランスでの実験によって、パルス超冷

中性子を輸送しその時間構造が崩れないことを確認した。 

II. 異方性中間磁極によって均一な勾配磁場を発生させる電磁石の開発

 中性子の加減速には、Adiabatic Fast Passage と呼ばれるスピン反転を用いる。勾配磁場を中性子が

通過する際、その磁場と共鳴条件を満たす周波数の振動磁場とエネルギーを交換する。この際、断熱条

件を満たす滑らかな勾配磁場が必要である。 

 異方性中間磁極を組み込むことによって、中性子通過位置で一様な勾配磁場を発生させる電磁石を開

発した（図 5 左）。最大磁場強度は 1T、スピン反転領域の磁場勾配は 400Gauss/cm、ビーム断面の強度

の一様性は 4%以下、である。 

図４：超冷中性子リバン

チャーの原理と、シミュ

レーションによる蓄積密

度向上の様子
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III. 時間的に周波数変調可能な高周波振動磁場コイルの開発

 中性子の時間集束には、加減速器に早く到着した中性子は大きく減速し、遅く到着した中性子は小さ

く減速する、という動作が必要である。Adiabatic Fast Passage で交換されるエネルギーは振動磁場の

周波数に比例するので、中性子パルスの到着時刻に応じて適切な周波数に変調できる振動磁場コイルが

必要である。可変コンデンサを時間的に駆動し、30MHz から 17MHz にわたって RF回路の共振条件を保っ

てコイルに電力を供給できるシステムを開発した。（図 5右） 

IV. パルス超冷中性子の加減速、時間集束の実証

 II の電磁石と III の振動磁場コイルを組み合わせた Adiabatic Fast Passage スピン反転素子を用い

て、中性子加減速実験を行った。フランスラウエ・ランジュバン研究所の高出力原子炉から得られる連

続超冷中性子ビームを中性子シャッターにより整形してパルス超冷中性子を模擬した（図 6）。Iで述べ

たガイド管を用いて超冷中性子を輸送する。その途中に中性子加減速素子を挿入し、加減速動作ありと

なしとで飛行時間スペクトルを比較した。減速された中性子が検出器位置に時間空間的に集束するよう

振動磁場の周波数を変化させた。その結果、振動磁場を入力した時間に加減速装置を通過した中性子に

対応する検出時刻の計数は減少し、遅れた時刻にピークが確認できた。また加速された中性子によるピ

ークも見える。実験結果は集束を考慮した中性子輸送のモンテカルロシミュレーションとよく一致した

（図 7）。また、振動磁場の入力時刻や時間幅、磁場強度を変化させるとそれに応じて検出器での飛行時

間スペクトルも期待通り応答した。これらから、リバンチャーによって超冷中性子を自在に制御できる

ことが実証できたと考えている。 

図５：異方性中間磁極を用いた静磁場コイル（左）と、共振回路をもつ RF コイルシステム（右） 
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 一方、スピン反転率は 0.5 程度と高くなかった。このため加減速される中性子の量は半分程度になり

集束の効果が小さくなった。これは振動磁場の強度が不足していることを示している。現在より電力の

大きな RF 増幅器を用いたシステムを準備している。また計画している実際の実験に用いるためには、

より幅広い周波数帯域、より大きなガイド管に対応したリバンチャーや、より輸送効率の高いガイド管

が必要である。現在これらについての開発が続けられている。 

5.まとめ

「標準理論を超える物理」を実験的に検証する方法として中性子の電気双極子能率の測定は非常に有

望なものの一つである。超冷中性子蓄積による測定では、電場磁場の一様性からくる系統誤差を低減さ

せるために、蓄積容器内の中性子密度の向上が重要である。J-PARC など大強度パルス陽子ビームを用い

て瞬間的に発生させた高密度超冷中性子を効率よく実験領域に輸送するために、中性子加減速素子を開

発し、実際に超冷中性子を用いた実験によって加減速、集束を確認した。現在、ガイド管の輸送効率の

向上やリバンチャーの性能向上の開発を進めている。 

 これらを達成すると超冷中性子密を１桁から２桁増加させ、中性子電気双極子能率の測定感度を１桁

向上する事が可能になる。現在我々は、J-PARC の線形加速器から得られるパルス陽子ビームを用いてパ

ルス超冷中性子を発生させ、今回開発した中性子加減速器によって密度を保ったまま輸送し、高精度の

電気双極子能率測定を行う実験を J-PARC に提案している。発生ターゲットや電気双極子能率測定装置

も含めて、研究開発を進めていく計画である。 

図６：ILL でのリバンチャー

実証実験の配置

図７：飛行時間スペクトル。RF OFF（左）と ON（中央）。その比（右） 

実験結果（点）とモンテカルロシミュレーション（線）
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特別講演



放射化学を志して四十余年

（京大原子炉）柴田誠一

１．はじめに

私が原子炉実験所に着任してから 17 年目を迎えた。気が付けば退職の時が目前で、あっという間の

時間経過であった。九州大学理学部の学生として卒業研究で放射化学を専攻し、東京大学原子核研究所

に職を得て、その後京都大学原子炉実験所に異動した。この間、一貫して放射化学関連研究を行ってき

たが、ここでは、これまでに行った研究の概略を、どのようにしてこのような研究を始めるに至ったか

に重点をおいて紹介する。

２．宇宙線生成核種に関する研究

 卒業研究の講座配属で放射化学講座（当時、梅本春次教授、高島良正助教授、松田英毅助手、後に大

崎進助手）を選び放射化学に関する研究を開始した。いくつか提示されたテーマの中から、宇宙線生成

核種 53Mn に関する研究を選び、微量マンガンの化学分離法の開発からスタートした。当時、研究室で

は、放射化学的に純粋な 53Mn の製造を目指しており、1970 年の夏、54Fe(γ, n)53Fe → 53Mn 反応（53Fe は
8.5 分の半減期で β+ 壊変し 53Mn になる）による電子線型加速器を用いた 53Mn 製造の共同利用実験で、

初めて原子炉実験所に足を踏み入れた。共同利用施設の初めての利用経験でもあった。当時 53Mn の半

減期は 2 × 106年と核図表（Chart of the Nuclides）に掲載されていた（現在は 3.7 × 106年）が、より高精

度の半減期の測定が期待されていたこともこの研究の背景にあった。

大学院に進学してからもこの研究を継続させ、理化学研究所（理研）のサイクロトロンを用いた 52Cr(d, 
n)53Mn、51V(3He, n)53Mn、50Cr(α, n)53Fe → 53Mn 反応による 53Mn の製造実験を行った。52Cr、50Cr のター

ゲットとしてはいずれも濃縮同位体を用いた。理研で照射した試料からのマンガンの化学分離と測定は、

東京大学物性研究所（物性研）の本田雅健教授（当時）にお願いし、物性研の RI 実験室で行った。最

終的に、50Cr(α, n)53Fe → 53Mn 反応が副生成物の 54Mn（半減期：312 日）の生成量が少なく 53Mn の製造

には最適であるとの結論が得られた。この研究の遂行中、私が博士課程 1 年の時、指導教授の梅本先生

が急逝された。突然の訃報に驚いたが、この製造実験のまとめだけでは学位論文は書けないと思い、53Mn
の宇宙化学的な応用として、宇宙線生成安定核種 53Cr を質量分析法で測定し、53Mn の結果と併せて
53Mn−53Cr 法による宇宙線照射年代の測定を考えた。本田先生に相談したところ、この内容について厳

しいコメントもあったが、この年代測定のため鉄隕石を使うことを許可していただいた。鉄隕石からマ

ンガンとクロムを化学分離し、53Mn は 53Mn(n, γ)54Mn 反応による放射化分析で、宇宙線で生成した 50Cr、
53Cr、54Cr は質量分析法で測定し、照射年代を求めた。得られた年代はいずれも 108 年のオーダーで、他

の核種を用いた年代と矛盾しない結果が得られた。この頃、Allende 隕石の white inclusion に酸素の同位

体比異常が発見され話題となっていた。私もwhite inclusion の試料をいただき、53Mnの壊変でできる 53Cr
の異常が検出できないか、クロムの同位体比を測定したが、結果は残念ながらネガティブであった。こ

の間、高島先生からは、ご自身の専門とは違うテーマであったにもかかわらず、研究の遂行を温かく見

守っていただき、博士課程を無事修了できた。

 この研究の過程で、宇宙線による核反応との関連から高エネルギー核反応、特に核反応機構について

研究してみたいと思っていたところ、東京大学原子核研究所（核研）の助手公募を知り応募した。厳し

い面接があったが、幸いにも採用されることになり、加速器での実験も可能な研究の場を得た。

(S3)
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３．高エネルギー核反応の研究 ― 迅速化学分離法の開発 
核研では低エネルギー部化学室（当時、田中重男助教授、今村峯雄助手、井上照夫技官）に所属し、

業務として RI 実験室の管理を受け持つことになった。最初の仕事は RI 実験室の改造で、クリーンルー

ムの導入のための設計からであった。この改造のための打合せ等で、多くの職員と面識を得たが、化学

室のメンバー以外、周りはすべて物理の研究者という環境でしばらくの間戸惑うことばかりであった。 
その当時、放射化学の中の核化学グループは、京都大学原子エネルギー研究所の西朋太教授（当時）

を代表者として、高エネルギー物理学研究所（KEK）の 12 GeV 陽子シンクロトロンを用いた π−の実験

を行っていた。核研に着任してから私もこの実験に参加したが、この実験の過程で、西先生からアメリ

カ ペンシルベニア州ピッツバーグのカーネギー・メロン大学のキャロル教授のところでのポスドク募

集を紹介していただき、核研では将来計画が動き出し多忙な時期であったが田中先生の了解も得て、海

外での研究生活を送ることができることになった。

この頃、核研では空芯ベータスペクトロメータによる 252Cf を線源として用いる共同利用実験が計画

されていた。私にも研究代表者から線源調製を手伝ってくれないかとの依頼があったが、アメリカへ行

くことが決まっていたため断った。これがその 1 年後の 1980 年、私がアメリカにいる時に起きた 252Cf
の汚染事故につながった実験であった。

1979 年 11 月にカーネギー・メロン大学に到着後、キャロル教授から与えられたテーマは、高エネル

ギー陽子と 92Mo、96Mo、100Mo 及び 89Y との核破砕反応により生成する放射性核種の生成断面積を、で

きるだけ短寿命の核種まで精度よく測定し、その核反応機構について検討することで、特にその当時の

Chart of the Nuclides で、半減期 1−5 分と示されていてまだ確定していなかった 81−84Zr の半減期を、迅速

化学分離法を開発して、決定するというものであった。実験はロスアラモス国立研究所の線型加速器を

用いて、陽子エネルギー500 MeV、800 MeV で行った。2 年間の滞在中 8 回ロスアラモスへ出かけたが、

ピッツバーグ到着後最初の実験で出かけるまでの 3 ヶ月間は、ジルコニウムの迅速分離法の開発、それ

からターゲットとして用いる濃縮同位体 MoO2 とイットリウム金属を迅速化学分離のためあらかじめ水

溶性の化合物に変えておくための開発研究に没頭した。

1 回目の実験は、水溶性化合物にしておいたターゲットを陽子で照射し、照射直後にラビットシステ

ムを使ってターゲットステーションから実験室に戻ってきたターゲットからジルコニウムとイットリ

ウムを分離するスキームの確認が主目的だったが、この最初の実験で、放出核種が未知の 112 keV のγ
線を検出できた。その後実験を繰り返すことで、再現性を確認し、このγ線は 26 分の半減期で減衰する
84Zr であると同定できた。この結果は現在、Chart of the Nuclides、Table of Isotopes に採用されている。

また、この実験の過程で、当時 Table of Isotopes に掲載されていた 87Zr の 1228 keV γ線の存在度 4%が誤

りで、実際は 2.8%であることも示すことができた。 
2 年間の滞在中に一度、1980 年に、ロスアラモスで Nuclear Chemistry の Work Shop が開催され、その

時は家族も一緒に参加した。その帰り、ロスアラモスからサンタフェへ向かう国道沿いの Camel Rock
のところでわざわざ車を止めて、キャロル教授が家族写真を撮ってくれた。懐かしい思い出です。

４．光核反応の研究 ― 加速器質量分析 
アメリカから帰国してまもない 1982 年早春に、家族を乗せて家内の実家へ車を走らせていた時にラ

ジオから流れてきた臨時ニュース、「ただいま東京都田無市緑町 3 丁目の東京大学原子核研究所で火災

が発生し、・・・・。」には驚いた。実家へ着いてからすぐに核研に連絡を取り、RI 実験室は大丈夫だと

聞いて内心ほっとしたことを覚えている。これはサイクロトロンの電源室で発生した火事で、しばらく

加速器の運転はできなくなった。

帰国後も高エネルギー核反応に関する実験を継続して行いたいと思い、いろいろと検討した結果、核

研の 1.3 GeV 電子シンクロトロンを用いた高エネルギー制動放射線による核反応実験を行うことを計画

した。テスト的にビームタイムをもらって実験を行い、面白い実験ができると手ごたえを感じたが、シ
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ンクロトロンのビームタイムは昼夜連続の 1 週間単位での利用であったため、私と今村先生の 2 人では、

とても体力が持たないということで、金沢大学の坂本浩教授（当時）に応援を求めた。坂本先生は核研

の先輩でもあり、その頃東北大学原子核理学研究施設（当時）の電子線型加速器を使って実験されてお

り、制動放射線利用の核反応実験の経験者ということで心強い協力者でもあった。それに、KEK での実

験の時からお世話になっていた追手門学院大学の藤原一郎教授（当時）にも加わってもらい、光核反応

の研究グループを結成し、300 MeV 以上では核研のシンクロトロンを、200 MeV 以下では東北大の電子

線型加速器を用いて実験を開始した。この実験は 1980 年代半ばから 2000 年にかけて行った。 
光子による核反応は、低エネルギーでは巨大共鳴を、エネルギーが高くなると(3, 3) 共鳴を経由して

反応が進行する。この反応開始の最初のステップは陽子などのハドロンの反応とは明らかに異なってお

り、放射化学者が得意とする反応生成物の収率分布を求めて、その中にハドロン反応とフォトン反応の

違いを見出すことが所期の目的であった。この実験によりハドロン入射とフォトン入射ではターゲット

核に持ち込まれる励起エネルギーはフォトン反応の方が小さく、また、フォトンの反応の方がハドロン

反応より低い照射エネルギーで励起エネルギーは飽和に達するという結果が得られた。この実験の進行

の過程で、フォトンの反応に特有の(γ, π±)についてターゲット核を変化させてその系統性を調べる実験

も行った。特に(γ, π−)反応による生成核は、高エネルギーの陽子の反応では生成しにくい核であり、化

学分離することにより容易に測定可能なことから、この実験で得られる特異的なデータとして追い続け

た。さらに、ターゲット核より原子番号が 2 つ上の生成核が得られる(γ, 2π−)反応についても、反応生成

核の検出を試みたが、残念ながらこちらの方は有意な結果は得られなかった。また、高エネルギー核反

応に特有のフラグメンテーション過程で生成する軽核の測定も行い、ハドロン反応の結果との相違につ

いて比較検討した。この軽核のうち 10Be、26Al の測定は、東京大学のタンデム加速器に設置されて間も

ない加速器質量分析（AMS）により行った。得られた一連の実験結果を理論的解析結果と比較するため

に、PICA コードを、アメリカのコードを作成した研究者に手紙を書いて送ってもらい解析に用いるこ

とで、得られた結果の信頼性を確認した。

また、KEK の 12 GeV 陽子で照射した試料を、筑波大学の森茂樹教授（当時）のご好意で譲り受ける

ことができ、12 GeV 陽子からのフラグメンテーション生成核 10Be、26Al の測定を AMS により行った。

このエネルギーでは、ターゲット核の質量が増加するにつれこれら軽核のフラグメンテーション過程に

よる収率が増加することを定量的に示すことができた。この結果とフォトン反応の結果から、この入射

エネルギー領域ではフォトン反応でのフラグメンテーション生成核の収率の方が低いことがわかった。

これは、上記のフォトンとハドロンの反応におけるターゲット核に持ち込まれる励起エネルギーの違い

とも矛盾しない結果であった。

５．準単色中性子核反応断面積測定

1980 年代半ば頃、中性子による放射化断面積は、中性子エネルギーが数 10 MeV をこえると単色の中

性子が得られないこともありデータは極めて少ない状況であった。この領域の断面積は、放射線場にお

ける放射化の評価、加速器遮蔽、宇宙化学など様々な分野における基礎データとして極めて重要である

ことから、核研の学際研究室（1980 年代半ばの所内改組により放射線管理室（当時、中村尚司助教授、

上蓑義朋助手、大久保徹技官、後に佐藤信吾技官、中村助教授異動後に柴田徳思教授）と化学室が合同

して学際研究室となった）では、SF サイクロトロンに p-Be 準単色中性子場を作り、得られる中性子ス

ペクトルを測定、評価し、この準単色中性子を利用して核反応断面積の測定実験を行った。上記の光核

反応の(γ, π±)反応について、それぞれ二次的に発生した陽子、中性子により同じ生成核が得られること

から、これらの光核反応の議論に対しては、二次反応の補正が必要である。陽子については十分な報告

値があるが、数 10 MeV 領域の中性子核反応断面積のデータはほとんどなく、そこで、この中性子場を

利用して実験を行った。また宇宙化学的に興味のある長寿命核種の生成断面積の測定も行った。

しかしながら実験が進行すると、この p-Be 中性子場で得られる中性子の単色性は必ずしも十分では
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なく、よりよい精度で生成断面積を求めるために、p-Be 場からより単色性の優れた p-Li 場に変更して

実験を継続した。この p-Li 中性子場は、核研の SF サイクロトロンに設置されたのを最初として、その

後、より高エネルギーの中性子を求めて、原研高崎（当時）のサイクロトロン、理研のリングサイクロ

トロン、大阪大学核物理研究センター（RCNP）のリングサイクロトロンにも設置された。RCNP では

200 − 400 MeV の中性子が得られ、現在私の研究室でも U.C. Berkeley、大阪大学のグループと共同で準

単色中性子核反応断面積の測定実験を行っている。

６．ニュートリノ質量測定 ― LB 膜線源調製 
1980 年代、核研では、トリチウムのβ線スペクトルの測定からニュートリノの質量を求める研究が行

われた。ニュートリノは、β壊変におけるエネルギー保存則を満たすためにパウリにより導入された粒

子であり、その質量はゼロに近いと考えられてきたが、理論的にゼロである必然性がないために、その

質量の測定が行われてきた。1979 年までに 10 編に及ぶ実験結果が発表され、その都度その上限値は下

がってきたが、有限値を与えた結果の発表はなかった。ところが、1980 年旧ソ連のグループが、トリチ

ウムのβ線スペクトルの測定から初めて有限値（14 eV < mν < 46 eV）を発表した。現在では、スーパー

カミオカンデでの測定からニュートリノが質量をもつことは確かになってきているが、当時この発表は、

非常な注目を集め、世界各地でこの結果を検証するための実験が開始された。核研でもこの検証実験を

行うことになり、私もこの研究グループの一員としてこの実験に加わった。そして、グループ内で唯一

化学のバックグラウンドをもつ研究者として、β線スペクトル測定のための線源調製を担当した。 
 当時核研にあった空芯ベータスペクトロメータを用い優れたエネルギー分解能でスペクトルを得る

ためには、使用する線源の幅が狭く、かつ線源の厚さができるだけ薄いという条件を満たす必要があっ

た。このニュートリノ質量測定の実験のためには、トリチウムのβ線スペクトルの end-point 付近のスペ

クトルの形を正確に測定する必要がある。そのためには統計量を稼ぐ必要があり、必然的に高強度の線

源が求められる。この実験では、高放射能の線源でエネルギー分解能が優れたスペクトルを得ることが

最も重要であった。しかしながら、通常の方法で高強度の線源を調製すると必然的に線源が厚くなり、

エネルギー分解能が失われるというジレンマがあった。我々はこの問題を、次の 2 つの方法により解決

した。即ち、(1) 線源の調製法として、界面物性の分野等で用いられているラングミュア・ブロジェッ

ト（LB）法を採用した。この方法で、線源の厚さが単分子膜厚単位で制御可能で非常に薄く、しかも分

子サイズのレベルで均一で、さらに線源の面積を大きくすることで放射能強度を高くすることができた。

(2) 大面積にしたことによる焦点のずれは、線源の位置に応じて電位を与えてβ線を加減速し、再びβ線
を 1 点に集束させる非等価ポテンシャル法を採用することにより解決し、高分解能を実現した。 
我々は、できるだけ比放射能を高くするために、線源物質として炭素数 20 のアラキジン酸のカドミ

ウム塩を選び、その 2 分子膜の形で、大面積（60 mm × 200 mm）で、かつ高放射能の以下の 2 種類の

LB 膜線源を調製した。(1) トリチウム線源：トリチウム標識化アラキジン酸と安定なカドミウムを結合

させたものと、(2) 標準線源（エネルギーの絶対較正、測定系の応答関数の導出、測定系の安定性のモ

ニターに用いる）：安定なアラキジン酸と放射性核種 109Cd を結合させたもので、LB 法では、化学的に

は全く同じに両線源を調製でき、これにより、信頼性の高い応答関数を実験的に求めることができる。

これは、我々のグループの実験の大きな特徴であった。実際の LB 膜線源の調製は水平付着法で行い、

そのための調製装置はグループで独自に開発した。均一性の良い LB 膜線源を再現性よく調製すること

は非常に難しい命題ではあったが、何とか克服できた。また、この LB 膜線源の線源厚さが 2 分子層で

～50Å と薄く均一なことから、109Cd からのオージェ電子スペクトルを、それまで報告されていた結果よ

り高分解能で精密に測定できた。

この実験はほぼ 10 年にわたって行われ、最終的に旧ソ連のグループのデータを否定する結果を得た。

そして私は、この結果を、グループを代表して 3 つの国際会議で発表する機会を得た。そのうちの 1 つ、

1990 年に旧チェコスロバキアのブラティスラバで開催された 14th Europhysics Conference on Nuclear 
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Physics に出席するために現地に列車で着いた時、当時はまだ共産圏の国で、現地の通貨も持たず銀行も

閉まっていて、ホテルまでどうして行こうかと思案していた時に親切なおじさんが現れてホテルを通る

バスに乗せてくれ、自分が持っていたバスのチケットを運転手に渡してくれた。十分にお礼も言うこと

ができなかったが、その時受けたさりげない親切は忘れられない。

７．原爆中性子線量評価に関する研究

核研で私が所属していた学際研究室は業務として所全体の放射線管理を担当していたが、1990 年代の

初め頃、核研は大型ハドロン計画と呼ばれた将来計画の実現へ向けて努力していた。そして、この計画

の推進の一環として、運転を終了して 10 年程経過していた古い加速器（FM/FF サイクロトロン）が設

置されていた建屋を、この計画のため新しい加速器を入れる建屋として整備することが決定され、FM/FF
サイクロトロンを解体することになった。この解体にあたって、学際研究室では、発生する放射性廃棄

物の保管庫を新設するとともに、サイクロトロン本体及びその周辺の残留放射能を測定し、放射化の程

度を評価する作業を開始した。最終運転時から 10 年が経過していたが、その材質から、半減期 5.27 年

の 60Co のγ線は容易に検出でき、サイクロトロンの各部位の残留放射能分布を求めることができた。学

際研究室では、60Co のほかにも検出可能な放射性核種について測定することを決定し、材質と半減期か

ら 55Fe（半減期：2.73 年）、63Ni（半減期：100 年）に注目した。55Fe は軌道電子捕獲壊変核種でγ線を放

出しないため X 線（5.9 keV）の測定を Si(Li)検出器で、63Ni は β−壊変核種で同様にγ線を放出しないた

め β 線（最大エネルギー：67 keV）の測定を液体シンチレーションカウンタで行った。 
核研では、その当時話題となっていた 17 keV の重ニュートリノの存在の有無の検証実験を 63Ni の β

線測定により行っており、最終的にその存在を否定する結果を得たが、私もこの実験グループのメンバ

ーとして電着法による線源調製を担当した。このようなことからニッケルの化学分離を含めた 63Ni の残

留放射能測定は主として私が行うことになった。

 サイクロトロンの各部位での残留放射能の測定結果から、それぞれの部位に照射された中性子線量の

評価が可能になる。学際研究室では、このことに注目して検討を進め、原爆の中性子線量評価への応用

を研究テーマとして取り上げた。当時、原爆中性子線量評価には DS86（Dosimetry System 1986）が用い

られていたが、この DS86 による評価値と残留放射能の測定値との間には、爆心から近距離では計算値

が大きく、遠方では測定値が大きいという系統的な相違が認められていた。この問題の解明のために速

中性子生成核種 63Ni の測定が有効と考えられ、この研究がスタートした。 
この原爆中性子線量評価のためには、63Cu(n, p)63Ni 反応の核反応断面積が基礎データとして不可欠で

あるが、その測定値がほとんど報告されていないことがわかり、核研の SF サイクロトロンの中性子場

はこの実験のためにはエネルギーが高すぎたので、東北大学高速中性子実験室のダイナミトロンに設置

された中性子場を利用して、この反応の励起関数を測定する実験を開始した。この実験ではターゲット

として銅の中空の球殻ターゲットを用いるなど、核反応断面積を中性子エネルギーに対して連続的に得

るための工夫をした。得られた励起関数は原爆中性子のエネルギー領域では、JENDL-3.3、ENDF/B-VI、
FENDL/A-2.0 による計算値と矛盾はなかった。 
この研究で用いた原爆で被爆した銅試料は、広島大学から採取された雨樋と原爆ドームの屋根の部分

から採取されたもので、特に雨樋試料については約 2 kg もの大量の銅からニッケルを抽出するという大

変な化学分離の作業が行われたが、どちらの試料に対しても、63Ni の β 線スペクトルを明確に検出す

ることができた。この結果は新しい線量評価システム DS02 ともよく一致した。 
この研究は、放射線管理の現場から生まれたものであり、サイクロトロン解体の際、60Co の測定で残

留放射能の測定は十分としてそこで終わっていたならば日の目を見なかった研究である。また、この研

究は核研時代に開始したが、ここに紹介した成果が得られたのは、私が原子炉実験所へ異動後のことで

ある。
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８．マルチトレーサ調製法の開発とその応用

 ある体系中の元素の挙動を追跡するために添加する物質のことをトレーサというが、そのうち放射性

トレーサは壊変の際に放出する放射線を測定することで感度よく元素の挙動を追跡できることから広

く利用されている。従来、放射性トレーサは単独で利用されるケースがほとんどであったが、理研のグ

ループは、リングサイクロトロンが新たに設置されたことに対応して重イオン核反法を利用してマルチ

トレーサの調製法を開発した。マルチトレーサ法とは、核反応により生成した多くの元素の放射性同位

体を用いることにより、それらの元素の化学的挙動を同時に追跡できる新しい技術である。この特徴は、

同一の実験条件で、多くの元素の化学的挙動について同時に追跡できることにある。

 原子炉実験所に着任するにあたって、この技術を原子炉中性子を用いた核分裂反応生成物に応用でき

ないかと考えた。核分裂生成物は、かつて大気圏内核実験が行われていた頃は、死の灰として恐れられ

ていたもので、それを有効利用するための基礎研究と位置付けて研究をスタートさせた。原子炉実験所

では、私が利用した多くの加速器施設とは異なって、ウランを利用できることが 1 つのモチベーション

になった。この実験のポイントは、核分裂生成物をどのようにしてターゲットとして用いる UO2 から迅

速に分離して、マルチトレーサ溶液とするかであった。何回か試行錯誤の照射実験の後、ホットラボで

の雑談中、思いがけず貴重なヒントを得て、核分裂生成物を捕獲する物質を加えることによりこの課題

を解決できた。こうして原子炉照射によるマルチトレーサの調製法を予想より短期間で確立でき、トレ

ーサ溶液をアンプルに封入し、共同利用研究者へ供給するために所外へ搬出することも可能とすること

ができた。また、このマルチトレーサの中からユーザーの要望に応じて必要なトレーサを抽出するため

の化学分離法も開発できた。このマルチトレーサを用いた応用研究の今後の進展に期待している。

９．おわりに

 私は核研の時も原子炉実験所に移ってからも一貫して業務として放射線管理を担当する研究室に所

属してきた。それと同時に、研究面では加速器、原子炉等の全国の共同利用施設をユーザーとして利用

してきた。原子炉実験所の放射線取扱主任者に選任されてからのこの 10 年間は、管理する側と利用す

る側の両者の経験を生かして、共同利用者に対し実験がやりやすい環境で、しかも管理上も抜かりがな

いことを念頭に、特に規制上の問題から新しい研究の芽を摘んでしまうことだけはないように、努めて

きたつもりである。管理は、ユーザーにとって通常はほとんど気づくことなく、しかし何かトラブルが

あった時には適切に対応できることが理想ではないかと考えてきたが、原子炉を有する実験所の主任者

としては、至らない点も多々あったのではないかと思う。皆様のご寛容をお願いします。

 振り返ってみると、管理業務を担当しながらでも、やりたい研究を存分に行うことができた幸せな充

実した研究生活であったと思う。このような恵まれた環境を与えていただいた皆様に心から感謝いたし

ます。長い間どうも有難うございました。

Over Forty Years as a Radiochemist 
Seiichi Shibata 
shibata@rri.kyoto-u.ac.jp 
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１．はじめに 

ホウ素中性子捕捉療法(Boron Neutron Capture Therapy: BNCT)用の中性子源は、発生機構から原子炉、

加速器、アイソトープの 3 種類に大別できる。現在まで研究用原子炉がその時間的な安定性と十分な中

性子強度が得られることから用いられてきた[1]。加速器は多くの長所を持ちながら強度不足のため

BNCT に利用できなかったが、その技術の進歩から見直されている[2]。加速器 BNCT 照射システムの検

討は、1980 年代始めから着手した欧米が先行し、日本は 1994 年の第一回加速器中性子捕捉療法国際会

議からである。現在までの世界の主な研究開発計画は、米国（MIT, LBL, BNL, INL）、欧州（バーミンガ

ム大学、トリノ大学）、ロシア、アルゼンチンなどである。

加速器を用いて発生させる中性子のエネルギーは、中性子発生反応形式と入射粒子のエネルギーで決

まる。加速器は、BNCT 照射システムを実現するために必要な入射粒子の条件を満足させれば、円形か

線形か、また RF か静電型かなどの加速器の種類や形式などは問わない。なお、BNCT 照射システムの

成立条件は、BNCT に必要な強度を有している中性子照射場を実現できることが最低条件になる。社会

が受け入れやすい実用的な観点では、BNCT 中の患者全身被ばくの低減、作業従事者への被ばく対策、

施設周辺への放射線漏洩対策などが求められる。現在までに、実用化を目標にしたプロジェクトは、
7Li(p,n)7Be、9Be(p,n)9B、9Be(p,xn)9B の 3 つの中性子発生反応であり、全て固体ターゲットを用いている。 

ここでは、医学利用に重要となる、安全性と安定性に基づいた高い信頼性を有する加速器 BNCT 照射

システム開発に関係する液体リチウムターゲットの現状と今後の課題を報告する。

２．加速器 BNCT 照射システム 

中性子発生反応として、発生中性子の収率やそのエネルギースペクトルへの配慮から、当初は
7Li(p,n)7Be 反応(Q 値:－1.64MeV、しきい値: 1.881 MeV)と、9Be(p,n)9B 反応(Q 値:－1.85MeV、しきい値: 

2.06 MeV)が、現実的なものとして検討されてきた。現在では、上記２つの反応に加えて 9Be(p,xn)9B、
9Be(d,n)10B、D(d,n)3He、D(t,n)4He、(X,n)、(e,n)、Ta、W などの核破砕、等の反応で発生する中性子でも、

BNCT に有効な中性子照射場を設計できる事が示されている。現在までに実用化を目指して取り組まれ

ているプロジェクトの仕様概要を表１に示す。入射陽子エネルギーと必要平均電流値は概ね反比例の関

係にあることから、いずれのシステムでも、入射陽子ビームによるターゲットでの発熱は 30～60kW に

なる。固体ターゲットの場合は発熱と放射線損傷への対策が不可欠になっている。

我々は 7Li(p,n)7Be 反応について、以下の 2 つの利用法が可能であることを示した。 

(1) 2.5MeV 前後の陽子で発生する中性子を減速して利用する方法 (減速利用法) [3,4]、 

(2) 1.9MeV 前後の陽子で発生するしきい値近傍反応中性子を直接利用する方法 (直接利用法) [5,6,7,8,9] 

特に、7Li(p,n)7Be しきい値近傍反応で発生する中性子は、エネルギーが小さく、また前方向に偏って

液体リチウムターゲット加速器 BNCT 照射システム開発の現状と課題 

（京大原子炉、助川電気工業 1、東京工業大学 2）

○古林 徹、三浦邦明 1、林崎規託 2、有冨正憲 2

(4)
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放出される特性があることから、減速体系や中性子コリメータ（絞り込み装置）を不要か簡素化できる、

など照射装置を小型化でき、使い勝手を飛躍的に向上させることができる。実用的な観点から直接利用

法が可能な中性子発生反応は、7Li(p,n)7Be 反応だけである。なお、直接利用法には、照射方向が設定し

やすい等の多くの長所がある反面、しきい値近傍で発生する中性子数が入射陽子エネルギーの影響を受

けやすいこと、また、ターゲットで発生する γ線を低減する必要があること等の課題があった。このよ

うな背景から、しきい値近傍反応中性子を利用した都市部病院併設型の加速器 BNCT 照射システムの検

討を進めてきた[10,11,12,13,14,15] 。一方、減速利用法には、中性子発生数が入射陽子エネルギー変動の影響

を受け難く、医学利用で重要な安定性の面の長所がある。従って、加速器 BNCT 照射システムとしては、

原子炉 BNCT 照射システムとほぼ近い特性を持ち、照射場の安定性に優れている減速利用法と、使い勝

手に優れている直接利用法のそれぞれの長所を生かすために、両方の利用法を実現して提供することを

目指している。加速器 BNCT 照射システムの構成の一例を図１に示す。 

ここで、実用的な加速器 BNCT 照射システムの優劣は、システムの安全性・安定性に基づく高い信頼

性、また、保守管理の容易さ等の利便性などの総合的な評価によって決まる。それを判断する技術的な

表１ 世界の主な加速器 BNCT 照射システム開発計画仕様一覧 

加速器とその条件 中性子発生反応とターゲット 備  考 

名 称 
加速 
方法 

電圧
MeV 

電流 
mA 

反応 状態
直径
cm

厚さ
mm

冷却

方法

利用

法 
プロジェクト名等 

ダイナミトロン 静電 3.0 20 7Li(p,n) 固体 10 0.15 水冷 減速 IBA-Methods(日本)** 

ダイナミトロン 静電 2.8 4 7Li(p,n) 固体 4 0.15 水冷 減速 Birmingham (UK) 

タンデム VITA 静電 2.5 10 7Li(p,n) 固体 10 0.10 水冷 減速 BINP ( Russia) 

TESQ 静電 2.5 20 7Li(p,n) 固体 10 0.15 水冷 減速 CNEA ( Argentine) 

RFQ RF 1.92 20 7Li(p,n) 液体 3 1.0 Li 直接 東工大 

RFQ RF 2.5 20 7Li(p,n) 固体 10 0.15 水冷 減速 国がん研セ－CICS* 

FFAG-ERIT RF 11 70 9Be(p,n) 固体 10 0.01 輻射 減速 つくば－NEDO** 

RFQ RF 8 10 9Be(p,n) 固体 10 0.5 水冷 減速 つくば－三菱重工* 

サイクロトロン RF 30 1 9Be(p,xn) 固体 14 5.5 水冷 減速 京大炉－住友重工* 

*：日本で実用化に向けて研究開発が現在進められているプロジェクト。**：中断されているもの 

 

加速器 BNCT 照射システム（ロシア提案） 

加速器を用いた中性子捕捉療法用の中性子

照射システムは、大別すると、1) 粒子を加速す

る加速部（各種の加速システムがある）、2) 中
性子を発生させる中性子発生ターゲット、3) 発
生した中性子をBNCTに利用できるエネルギー

に調整する部分（減速体系）の 3 要素からなっ

ている。 
一例として、タンデム型静電加速器を用い、

7Li(p,n)7Be 反応を利用した、ロシア提案を右図

に示す。加速陽子エネルギーを可変にできる加

速器の特性を生かして、2.5MeV 入射陽子で発

生した中性子を減速して利用する場合と中性

子を直接利用する場合が想定されている。 

図１ 加速器 BNCT 照射システムの構成 
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項目は１）粒子加速部（陽子などの加速方法やビーム輸送方法、加速電圧・電流値）２）中性子発生タ

ーゲット部（中性子発生反応、除熱特性、使用可能時間）３）中性子エネルギー調整部（減速・反射体

系、直接利用システム等）にある。それぞれのシステムの特性の長短が、そのシステムの将来性を決め

ると言っても過言でない。 

 

３．液体リチウムターゲット開発の経緯と現状 

加速器の中性子発生ターゲットとして固体リチウムの検討が主流であったが、実用化に当たっては主

に放射線損傷に起因する不安定性、使用寿命の短さ、除熱性能の劣化が指摘されていた。2006 年に開か

れた第 12 回中性子捕捉療法国際学会において、「固体ターゲットの寿命が BNCT 利用には短すぎる」こ

とが、IBA-Methods プロジェクト検討などから明らかになった。液体リチウムターゲットは、照射線損

傷が無く、また被曝対策が不可欠な 7Be の連続除去が可能、など多くの長所を持っているが、主に取り

扱い面の課題から敬遠されてきた。これを契機に、7Li(p,n)7Be 反応中性子の直接利用法の特性の良さを

利用する為にも、医学利用で重要な安定性を持った液体ターゲットの実用化を検討することにした。 

加速器 BNCT 照射システム用の液体リチウム中性子発生ターゲットとして、10-3 Pa 程度の真空中で形

成する液幕流(空中に形成)と液膜流(板上に形成)の 2 種類を検討した。ターゲット寸法は、加速器からの

陽子ビームの直径を 3cm と仮定して、有効部を幅 50mm、長さ 50mm に設定し、その厚さは、減速利用

法にも直接利用法にも対応できるように 2.5MeV 陽子の

液体ターゲット内の飛程(約 0.25mm)以上で可能な限り

薄くすることとした。有効部の流速目標は、液体リチウ

ムを沸点（10-3 Pa で 344℃）以下にする熱除去の視点か

ら 30m/s とした。これらの条件はロシアで実施された

IFMIF プロジェクトの実験検討[16]を参考に、液体リチウ

ムループを小型する実用的な観点から決定した[17,18,19]。 

IFMIF プロジェクトに習って、まず常温の水を用いて

模擬実験[20]を行い、安定な流動特性が得られたノズルを

用いて、液体リチウム（250℃前後）の流動特性実験[21]

を実施した。科研費基盤研究 A（H20～23 年度：

No.20240054）｢加速器中性子捕捉療法照射システム用の

液体リチウム中性子発生ターゲットの開発｣ (研究代表

者：古林 徹)の検討によって液幕流及び液膜流の形成条件および液体リチウムの取り扱い方法などにつ

いて、成立性の見通しを得ることができた。そこで、H22 年度 NEDO「中性子捕捉療法用病院併設型小

型直線加速器の研究開発/液体リチウムターゲットと発生中性子線に関する研究開発」 (研究開発責任

者：古林 徹)、(研究代表者：林崎規託) で新たな液体リチウムループを製作し、実証試験を行い実用

化に目処をつけた(プレス発表 http://www.titech.ac.jp/file/press_201202201.pdf)。写真１参照。 

 

４．BNCT 照射システムと BNCT の原理やホウ素化合物との関係 

ホウ素中性子捕捉療法の原理と特徴を図２に示す。BNCT では、ホウ素を含むがん細胞と正常細胞を 

 
写真 1. 実証試験に成功したリチウム液膜流

（220℃，流速毎秒 30m，雰囲気圧力 10-4Pa）：液膜

流は湾曲板の凹面上を、上から下方向に流れ幅 45
～50mm，長さ 50mm の範囲に厚み 0.6mm で安定形

成されている。 
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含む患部に熱中性子を均一に照射することがポイントである。他の放射線療法のように物理的に放射線

をがん細胞や腫瘍部に集中して照射する必要は無い。また、効果的な BNCT の実施には、体内のホウ素

濃度の時間変化に合わせてタイミング良く中性子照射をする必要がある。現在使われている 2 種類のホ

ウ素化合物とその時間変化特性を図３に示す。このことから、短時間で起動や停止が可能でしかも使い

勝手の良い加速器 BNCT 照射システムの重要性が理解できる。 

 
５．今後の課題と将来の展望など 

液体リチウムターゲット加速器 BNCT 照射システムの実用化までの主な課題は以下の２つである。 

① 液体リチウムターゲット：BNCT 利用に必要な 20mA 程度の陽子ビーム照射時における、安全性、

安定性、システムとしての使用寿命、等を実用的な条件で実験的に確認すること、 

② RFQ 加速器[25]：液体リチウムターゲットと結合した状態において、平均電流 20mA の陽子ビーム

を安定して供給できることを、実機を製作して確認すること。 

ホウ素中性子捕捉療法の原理図 

中性子捕捉療法(Neutron Capture Therapy:NCT)の原理は、中

性子を照射したときに飛程が短く高 LET (Linear Energy 
Transfer)の重荷電粒子などを発生する同位元素を、あらかじ

め治療すべき癌細胞に特異的に取り込ませておき、中性子照

射により癌細胞だけを選択的に破壊するものである。現在の

ところ、化合物として生体に取り込ませ易い 10B が用いられ

ている。これらのことから、ホウ素中性子捕捉療法（Boron 
NCT:BNCT）と呼ばれている。また、BNCT の特徴は、10B
と熱中性子が 10B(n,αγ)7Li 反応により発生する α粒子と７Li 核
（生体内での飛程はそれぞれ約 10 μm と 5 μm）により細胞レ

ベルの選択的治療が原理的に可能なことである。 
BNCT 治療時の吸収線量分布は、ホウ素濃度およびその分

布並びにそこでの熱中性子束分布に左右される。従って、

BNCT 用中性子照射システムの設計では、深部に届きにくい

熱中性子の cm オーダの空間的な制御性が課題である。 
図２ ホウ素中性子捕捉療法の原理と特徴 

  
BPA            BSH 
 

現在用いられている 2 種類のホウ素化合物 

 
現在用いられているホウ素化合物は略称を BPA と

BSH と呼ばれる 2 種類である。BNCT の手順は、最

初に BNCT の適応症例に該当する条件の判定を
18F-BPA を用いた PET 画像診断法で患部とその周辺

のホウ素濃度比を評価して行う[22,23]。次に BNCT 実

施当日は、患者の血中のホウ素濃度を即発 γ 線測定

法[24]で実測し、時間変化を加味して線量評価を行う。

なお、ホウ素化合物を静脈から投与した後の BNCT 実施までの待ち時間は、体内への取り込み機序の違い

から BPA が約 2 時間、また BSH は約 12 時間が目安である。 
現在主流になっている BNCT 中に手術を行わない方法では、この 2 種類の化合物が利用できる。一方、

初期の頃の脳腫瘍へのBNCTは術中BNCT(放射線感受性の高い頭皮及び頭蓋骨を中性子照射する直前に手

術によって照射野から外して行う方法)であり、脳への取り込み機序と待ち時間の観点から BSH だけが用

いられた。術中 BNCT は、深部に大きな線量を投与できるという長所を持つ反面、通常 2 回の手術(病院で

の腫瘍摘出手術と、その 1～2 週間後に中性子照射施設での BNCT のための開頭手術)が必要であり、患者

や医師の負担が大きい。最初の手術に引き続いて BNCT が実施できれば、長所を活かすことができる。 
図３ BNCT の手順とホウ素化合物 

240



現在、加速器 BNCT 照射システムの研究開発は、実用化に向けての最終段階にあるが[27]、その焦点は

BNCT 照射性能を確保した上で、BNCT 中の患者全身被ばくの低減、作業従事者への被ばく対策、施設

周辺への放射線漏洩対策などにあると言っても過言でない。当面原子炉中性子を利用して中性子捕捉療

法を実施せざるを得ない状況であるが、原子炉もいつまで利用できるか定かでないだけに速やかに加速

器システムに移行するのが自然である。なお、技術の世界では、最後は良いものしか残れないという厳

然としたルールが存在している。従って、実用レベルに達したシステムの完成後も将来的に長く使用さ

れるためのシステム開発が必要である。その判断基準は、安全性と安定性に基づいた高い信頼性、故障

時への対応も含めた保守管理の容易さ等を強く意識した、経済的で使い勝手の良い、社会が受け入れや

すい実用機の提供であることは明白である。 

我々が想定している将来の加速器 BNCT 照射システムの一例を図４に示す。液体リチウムターゲット

と直接利用法の組合せは、安定していつでも利用できる小型の加速器 BNCT 照射システムを都市部に実

現できる可能性があることから、魅力的な選択肢になり得るものといえる。 
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将来の加速器 BNCT 照射システムの一例 

 
病院に併設した加速器 BNCT 照射システ

ムを用いることが、移動に伴う医師や患者の

負担及びリスクを軽減できることから、自然

な選択となる。中でも脳腫瘍に対する場合

は、術中照射 BNCT が将来の BNCT の標準と

なる可能性があるとの観点に立っている。す

なわち、最初の腫瘍摘出手術時に合わせて

BNCT を行える可能性があり、一回の手術と

それに続く BNCT で治療が完了するという

利点が生まれる。この点で、7Li(p,n)7Be しき

い値近傍反応を利用する病院併設型の小型

加速器による中性子照射システムは、術中照

射に適した特性を備えている。2012 年 9 月に

開催された第 15 回中性子捕捉療法国際学会(ICNCT-15)でも、実現の見通しが出てきた直接利用法の加速器

BNCT 照射システムに関心が寄せられた。 
もう一つ実現が望まれているものに、中性子照射中にオンラインで非侵襲的に行える線量測定評価シス

テムがある。この方法の一例として SPECT の原理を利用した即発 γ線測定法によるシステム[14,26]がある。

時々刻々と変わる生体内のホウ素濃度やその分布の３次元的な評価にも対応できるこのようなシステムが

出来上がれば、飛躍的に線量評価の精度が向上することが期待できる。BNCT は、外科手術や他の放射線

との併用を前提として、放射線治療法の分野をさらに大きく切り開く可能性を持っている。 
図４ 将来の加速器 BNCT 照射システムの一例 
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特別講演



 

１． はじめに 

私は 1991年 11月 1日に教授として医学部から異動した。当時の原子炉実験所は学内外の厳しい評価

に直面しており、原子炉実験所のあり方検討の委員会では廃止も含めた侃々諤々の議論がなされていた。

他分野の人事は委員会の議論の推移を見守ってのこととし、私の場合は、1990 年に再開した臨床 BNCT

の継続を迫られての久しぶりの教授人事であっと聞いている。着任時、私より年長で最も若い教授は藤

田薫顕教授で、10歳年長であった。その後、従前から実験所に在籍の方々や新たに着任の教員の方々の

非常な努力で、設立後最大の危機を脱し今日に到っている。実験所を取り巻く地元の状況も当時と現在

では大きく異なっており、往時を振り返ると隔世の感がある。この特別講演は BNCT を焦点にした講演

ではあるが、顧みるに医学部時代の問題意識や研究で培った手法が原子炉実験所での BNCT の基礎研究

で随分と活かされている。そこで、その時代の研究から話を始めることとする。 

 

２． 低酸素増感剤の研究 

私が放射線医学の研鑽を始めた 1970 年代の前半は、Ｘ線束を癌病巣に確実に集中しつつ周辺正常組

織の被曝線量を大幅に低減できる日常的な技術は未確立であった。その為、治療成績の向上には、生物

学的（放射線）癌の特徴（低酸素、低 PH など）を利用して癌への選択的効果を増強することに大きな

期待が掛けられていた。大きく二つの流れがあった。一つは高 LET放射線の速中性子線を用いて癌にの

み存在する X線抵抗性の低酸素細胞をも強力に破壊する試みであった。唯これには加速器（サイクロト

ロン）が必要なことから、もっと簡単で一般の病院へも普及可能な手法として推進されたのが低酸素細

胞増感剤とハイパーサーミアの研究開発であった。これらは故菅原努先生、阿部光幸先生の基礎と臨床

の二人のリーダーによって推進され、菅原先生の言葉によれば「貧乏人のサイクロトロンを開発する」

と云う放射線腫瘍学における「京都学派」（私はそう呼びたいし、呼んでも良いと思っている）の一大

プロジェクトであった。私は低酸素細胞増感剤の研究を担当した。研究の始めは非常勤医員の頃だった

と思うので卒後 3年目である。その後、故小野山靖人先生と一緒に京大から川崎医科大学へ赴任し、そ

こで研究を続けた。その時の研究の一部を紹介する。低酸素細胞の増感には酸素の直接吸入が効果的と

思えるが、酸素は血管から漏出・浸透していく途中で癌細胞に消費され、必ずしも低酸素癌細胞まで届

かない。そこで考案されたのが酸素同様の親電子性を有するニトロイミダゾール化合物、Misonidazole、

である。研究に用いた癌は C3H/He マウスに自然発生の乳癌で、病理組織学的に典型的な腫瘍索構造を

呈し、正酸素圧、低酸素圧、そして無酸素・壊死の領域が分かり易い実験腫瘍である。照射の 12 時間

後の病理組織では、血管に近い正酸素圧領域で変成細胞の割合が高く、血管-細胞間の距離の増大に応

じてその割合が低減じていく様が明瞭に分かる。そして低酸素細胞憎感剤の併用によって、この低減が

明確に緩和され、増感剤の効果が示された。この細胞変成は後で考えると apoptosisであった。当時は

放射線細胞死で apoptosis の概念が提唱されて日が浅く、承知していなかった（私のみならず殆どの者

新たなる高みに立ったホウ素中性子捕捉療法（BNCT） 

- 30年余の研究で学びしこと、伝えたきこと- 

 

（京大原子炉・附属粒子線腫瘍学研究センター）小野公二 
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が知らなかった）。従って、このデータは放射線が誘導する apoptosis が酸素圧依存であること、低酸

素細胞増感剤によって apoptosis が増強されることを明瞭に示したことになる。1990 代の後半に思い出

して文献を渉猟したが、斯うした所見に該当する論文は外に遭遇しなかった。この系による手法は、放

射線と抗腫瘍剤、分子標的薬剤などの併用効果が低酸素や放射線感受性の不均一にどう影響するか、更

には BNCT での薬剤分布の不均一に由来する効果の不均一を検出したり、その対策を研究したりする上

で有用な手法になると今は思っている。 

この頃は週 3 回の外来診療と病棟での担当患者の診療を行いつつの実験研究であり、夜の 7 時～8 時

頃から準備を始めて、実験が深更に及ぶこと頻であった。低血糖で頭がフラフラした経験が幾度もあっ

た。実験動物の飼育はもとより、照射実験のため、ベータートロンやリニアックを自ら操作した（担当

の放射線技師が信頼してよくぞ許してくれた、と今は思っている）。診療用の放射線治療装置で実験動

物を照射すること等、現在では考えられないが四半世紀以上前は許されていた。関連病院の外来診療に

出かける日の朝、患者さんの治療開始前にリニアックを操作して数十匹のマウスに照射を行ったことも

しばしばあった。これは流石に自分でも遣り過ぎだったと思っている。 

この時代には、低酸素細胞増感剤の効果と細胞や組織のチオール量の関係などの研究も精力的に行っ

た。それは 1984 年～1986 年のカリフォルニア大学サンフランシスコ校での抗癌剤の効果とチオール量

の関係の研究へと続いていくのだが、振り返ると実に多様な評価法を修得した。腫瘍の反応評価では

TCD50 Assay、TGD50 assay、Lung Colony Assay、正常組織の反応評価では Spleen Colony Assay、肋骨

断面の骨髄病理像による血液幹細胞の生存率 Assay、腸管の Crypt Cell Assay、放射線口腔死、皮膚反

応のスコア評価法等々である。これ等は誰かに「手を取り足を取り」されて修得したものではない。必

要に直面して多くは論文で読んで、兎に角、試したのである。古典的な手法であるが、今以てこれだけ

の手法を修得、使いこなした者は教室にいないのでは無いかと思っている。 

 

３． カリフォルニア大学 SF校、エッセン大学の時代 

1984年～1986年を、カリフォルニア大学 SF校・放射線腫瘍学教室の基礎研究室とエッセン大学・医

学放射線生物学研究所で研究員として過ごした。1980 年代に入って癌の X線抵抗性に関し、伝統的な低

酸素細胞の外に癌細胞の中には潜在致死損傷の回復能の大きい細胞集団が在り、これこそが X線抵抗性

の主因であるとの知見が出された。この潜在致死損傷の回復阻害剤が研究の焦点となり、1982年から放

射線基礎医学教室の者が前任者として SF 校で研究していた。それを私が引き継ぐことになった。研究

室の Directorの W.C.Dewey教授は米国放射線科学会で最大の放射線生物学研究グループを率いていた。

彼の祖父（曾祖父？）は南北戦争にも参戦し、1898 年の米西戦争において米国海軍がマニラ湾のスペイ

ン艦隊に完勝した時のアジア方面戦隊司令官で海軍の英雄である George Dewey 提督その人であ

る。SF のユニオンスクエアの尖塔の記念碑は Dewey 提督を記念して海軍が建てたものである。

第二次大戦後にトルーマンの二期目の選挙で共和党の大統領候補となった Thomas Dewey は

W.C.Dewey教授の又従兄弟である。日本で例えれば、東郷平八郎の一族の様な方であったが、親

切で親日的でもあり非常に大切にして貰い楽しい在米生活を送ることが出来た。唯、研究では

前任者の結果の再現がならず、Dewey 教授も前任者の結果に疑問を抱いた様で、8 ヶ月後くら

いに研究テーマを変更し、日本での抗癌剤の効果とチオールの関係に関する研究を深化させる

ことになった。幸い、JNCI、Br. J Cancer、Int. J. Radiat. Oncology Biology ＆ Physics

等に論文を出す研究結果を得た。唯、前課題の研究が思うに任せない時期に、阿部先生にその
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ことを手紙で伝えると、「研究は帰国してからでも出来るのだから、“Methodik”を確り修得し

て帰りなさい」と云うことであった。とは云うものの、培養細胞での colony assay や in vivo-in 

vitro assay 等は既に使っていた手法であり、さて、何を修得すべきか思案した。その時、最

初の課題に関係して一つのアイデアが浮かんだ。潜在致死損傷の回復の研究では、この回復が

効果的に生じる plateau phase の培養細胞を使う。固形腫瘍では plateau phase cultureで疑

似できる増殖停止の静止期細胞が大半を占めている故でもある。そこで、この静止期細胞の放

射線照射に対する反応を直接に検出する手法が考案できないかと考えた。BUdRの連続投与後に

細胞を免疫染色すれば固形腫瘍内の増殖期細胞を特定できる。それは逆に静止期の細胞が同定

できることを意味する。細胞毎の放射線損傷を簡便に検出する「小核試験」の存在は既に知っ

ていた。そこで二つを結合すれば静止期細胞の反応を検出できると考えた。アイデアは完璧だ

と思った。この手法を帰国までに確立したいと思った。「小核試験」による研究がエッセン大

学の C. Streffer教授の研究所でなされていることを知っていた。阿部先生に「小核試験」の

修得のため、教授の研究所に滞在したいので頼んで欲しいとお願いした。教授は幾度も来日し

ており、既に相知る間柄ではあったが、何よりも阿部先生の在独時代からの永年の親友であっ

たので先生を介してお願いした訳である。帰国日程の関係でドイツ滞在の期間は 3ヶ月と限ら

れていた。「小核試験」は直ぐに修得できたが、問題の静止期細胞の同定は発注した抗 BUdR抗

体がどう云う訳か滞在中に終に届かなかった。手法の一部を修得して帰国することとなった。 

 

４．「小核試験」を主軸にした新手法の開発 

未完のアイデアを完成させるべく勇んで帰国したのだが、帰国すると日常の臨床で兎に角忙

しい。完成に向けた実験をする余裕の無いまま過ごしている間に、ドイツで得た手法の精度に

問題の在ることが分かった。小核は照射後に細胞分裂を経て出現する。従って頻度は照射後に

1 回分裂した細胞の割合に影響される。一定時間後に評価すると、分裂細胞の割合は線量依存

でもあるし、細胞本来の周期の長短も影響する。解決法を思案していた時、ウィーン大学の放

射線腫瘍学教室から私のグループへ勉強と共同研究とで来ていたウィーン大学助手の Bandl 君

がほんの少し前に雑誌に発表された興味深い論文を探し出してきた。それは、細胞質の分裂は

完全に阻害するが核の分裂を阻害しない Cytochalasin B を加えると、分裂期を経過した細胞

は悉く 2核の細胞として同定できると云う報告であった。これで問題が解決し、Colony形成能

と小核頻度との極めて正確な関係が求まった。Colony 形成能で求めた線量・生存率関係が LQ

モデルで表現できる細胞では、線量・小核頻度関係も LQモデルで表現でき、お互いのα/β値

は能く一致することが分かったのである。更に、小核を持たない 2核細胞の割合は指数表示で

線量に対し直線的に減少することも分かった。その時の直感で、線量・小核頻度関係のα値と、

同時に Colony 形成法で求めた線量・生存率関係のα値を比較すると、小数点以下 2 桁まで見

事に一致したのである。この一致には驚愕したが、数度の繰り返し実験でも同様の結果であっ

た。後年、これは BNCT の様な高 LET 放射線治療の効果を解析する上で、特に効果の不均一の

解析で有用性を示すこととなった。さて、閑話休題、未完の手法を完成させるべく共同研究者

の出現を待っていた。すると 1987 年に増永慎一郎先生（現、准教授）が関連病院から大学院

生として帰学した。数ヶ月を経た頃だったと思うが、「研究のテーマは決まったのか？」と尋

ねると「未だ、決まっていません」とのことであった。そこで阿部先生にプロジェクトの話を
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すると、「増永君が OKするのであれば、そうしなさい」となった。増永先生に「アイデアは完

璧だ、必ず出来る」「今まで推測の域を出なかった現象を解析できる」「未だ世界の誰もやって

いない」「論文が山のように作れるぞ」と云いながらプロジェクトを説明した。放射線診断学

が中心の臨床を行っていた医師に直ぐに理解できたとは思われないが、旬日を経ずして、「考

えていると興奮して昨夜はよく眠れませんでした」と云うに及んでプロジェクトは完成を目指

して動き出したのである。期待に違わず能く実験し、大学院の終わりにはこのテーマで主論文

が完成し米国の放射線科学会誌（Radiation Research）に掲載された。これによって、放射線、

抗癌剤、温熱処理等の DNA損傷を惹起する処置に対する静止期細胞集団の感受性やその細胞集

団の放射線損傷からの回復、さらには低酸素細胞集団との関係等が系統的に解析できた。亦、

後年、この細胞集団と転移能についての解析にも役立った。当然のことながら、BNCTの基礎研

究では大いに役立つこととなった。 

 

５． 原子炉実験所での研究 

 原子炉実験所へは上野陽里先生の後任教授として異動した。当時の所長は西原英晃教授であ

る。実は、先生は香川県立丸亀高校の先輩であったのだが、教授に選任されるまで知らなかっ

た。発令日が米国の放射線腫瘍学会(ASTRO)参加による海外出張と重なっており、帰ってから

辞令の交付を受けたのだが、「教授発令の日にいなかった奴はおまえが初めてだ」と今は亡き

某教授に嫌みを云われたのを能く覚えている。当時は文部大臣辞令による発令であった（その

数年後には総長辞令に変わった）。有り難い辞令なのだが小さな紙切れ一枚で、何時の間にか

紛失してしまい、今は手元にない。 

実験所での臨床研究は武蔵工大（現東京都市大学）炉の運転不能事態によって 1990 年に再開さ

れた。再開前の神戸大学三島教授の悪性黒色腫に対する世界最初の BNCT 臨床研究の準備から研究

に関わっていたが、丁度、ASTRO への出張中に後に共同研究者となる京都府立医大学脳神経外科の

上田聖教授から BNCT研究に関して相談したい旨の連絡があり、帰国後、お尋ねした。そこでは BPA

による脳腫瘍の BNCTと治療計画に当たっての 18F-BPA PETの利用等を相談した。これは 2年余の後

の 1994年 2月、世界最初の BPAによる悪性脳腫瘍の BNCTとして結実した。唯、当時、実験所では

BNCT 研究が必ずしも歓迎されていた訳ではなかった。炉の停止と再起動を要する BNCT は連続した

ビーム利用が必要な研究者には不都合だったからである。欧米は既に熱外中性子利用の直前で、脳

腫瘍 BNCT で照射時に開頭手術が不可避な熱中性子に特化した重水設備は世界の趨勢に遅れた設備

でもあり、熱外中性子と連続運転中の臨床利用を可能とする改造が待望されていた。その時、困難

と知りつつも文部省にお願いしていた改造費が、1995 年度の補正予算で充当された。その時の感激

は今なお記憶に鮮明である。改造なくしてその後の発展は無かった。しかし、改造設備の性能は目

標の 1/3 に止まり、その後、ガンマ線の増加を容認して調整を指示、何とか 2/3 まで上昇させた。

性能が目標に届いていたなら、4～5年は早く研究が進んでいたであろう。反面、弱点克服の努力か

ら今に活きる種々のアイデア・技術も生まれた。腫瘍のホウ素濃度の上昇をも意図した集積機序の

異なる二種のホウ素薬剤の併用（この研究には我々が開発した静止期細胞の選択的反応評価法が有

用であった）、中性子分布を改善する術後死腔髄液の非侵襲的空気置換（小野提案、宮武教授、櫻

井准教授が共同）や照射野中央部の遮蔽（小野提案、櫻井准教授が共同）、不破信和・愛知県立が

んセンター部長（現、兵庫県立粒子線医療センター院長）を共同研究者に引き入れての頭頸部癌に
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対する IVR による選択的ホウ素薬剤動注や、肝細胞の BNCT 損傷の小核試験による研究を応用し鈴

木実先生（現、准教授）が開発を主導したホウ素薬剤の肝腫瘍への選択的閉じ込め等、がそれであ

る。 

2001 年 12月に阪大歯・口腔外科の加藤逸郎先生と共同で行った再発耳下腺癌の BNCTの成功は研

究に大きな飛躍をもたらした。適否審査の症例申請を躊躇する程の巨大腫瘍で、顔面皮膚が広く破

壊されていたが、幸いにも「先ず目標量の 50%を照射、安全性と効果を確認した後に、残りの 50%

を照射のこと」の条件付で許可された。理論に違わず、軽度皮膚反応の外に有害事象なく腫瘍は略

完全に縮退した。再発頭頸部癌に対する世界初の BNCT の成功である。翌年の国際学会における本

症例の発表は欧州における頭頸部癌 BNCT開始の契機ともなり、KURでも刺激されたように様々な癌

の BNCT 件数が急増、2005年度には 86件に達した。悪性髄膜腫（大阪医大・宮武教授の主導、小野

共同）、多発肝臓癌（小野、鈴木実准教授の主導）、悪性胸膜中皮腫（小野主導、川崎医大・平塚教

授、兵庫医大・中野教授、近畿大・中川教授、大阪大・奥村教授、県立尼崎病院・遠藤部長、鈴木

実准教授等の共同）、肺癌、直腸癌局所再発、乳癌局所再発、四肢肉腫等の BNCT 臨床研究が参画グ

ループとの共同で広く実施された。また、木梨准教授によるリンパ球の小核試験を用いた研究によ

って、BNCTの全身被曝影響は通常の X線治療より小さいことも分かった。 

斯かる研究の進展を予期し、加速器中性子源の開発プロジェクトを着任後間のない医学物理学分

野の丸橋晃教授と共に本格的に開始したのは 2003 年であった。途中で想定外の困難にも遭遇した

が、住友重機械工業との共同開発になる加速器中性子照射システムは医学物理学分野・田中浩基助

教の大いなる貢献も在って完成、2008年末に実験所に設置された。陽子電流の漸増試験を経て 2009

年夏にはビームの物理特性試験とステラファーマとの共同による生物特性試験が粒子線腫瘍学研

究センターと医学物理分野の力を結集して実施された。これら結果に基づき 2012 年春には再発悪

性神経膠腫を対象とする治験申請が行われ、2012 年 10 月に治験開始、11 月 14 日に世界最初の症

例の加速器 BNCT が行われた。BNCT は癌種毎の治験を必要とし、広い適応承認には長い年月を要す

る。今後、再発頭頸部癌、悪性胸膜中皮腫などの肺癌の治験に向けた準備も進めねばならない。世

界の研究者が注視する治験の成否は BNCT の将来に重大なる影響を与える。我々は尚一層、奮励努

力しなければならない。 

顧みるに、原子炉実験所での BNCT 研究の発展に寄与した第 1 の要素は、研究用の中性子源（原

子炉）の存在である。大学などの研究者に広く門戸を開いた利便性の高い全国共同利用の設備無く

して今日の発展は無かった。第 2は、BNCT研究に責任を負う研究センター、研究分野の存在である。

附言すれば、BNCT研究の全体を博観できる放射線腫瘍学と医学物理学の専門家を集め、彼らに研究

の責任を委ねたことである。それにより放射線科、脳外科、耳鼻咽喉科、皮膚科、外科等々の臨床

医から、生物学者、医学物理学者、化学者等に到る多くの関連研究者を糾合できた。第 3は、特に

2000 年以降、BNCT 研究が所内各部門・分野の研究者、技術職員、事務職員の方々の広い支持を得

て、強力な支援を頂いたことである。第 4は、地元住民と自治体、特に熊取町や大阪府の方々の強

い支援である。そして第 5には共同研究企業の住友重機械工業の加速器システム開発の努力、およ

びホウ素 10 を高純度に濃縮できる今や世界唯一の在阪企業ステラケミファ（ファーマ）が切畑光

統・大阪府大教授の指導を受けてホウ素化合物の大量合成に努力したことが挙げられる。 

我々は研究炉に加え、臨床専用の新たな中性子源を実現した。上記の 5 要素が維持される限り、

我が国の、そして、亦、世界に冠たる BNCT 研究のセンターとしての原子炉実験所の地位が揺らぐ
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ことは無いと確信している。 

今、新たな高みに立った BNCT 研究であるが、原子炉実験所でなければ此処に到ることはできな

かったと考えている。それを可能にしたのは実験所の二重の意味で高度に学際的研究所である特徴

による。所内の各研究分野を本部キャンパスのマップ上に展開すると、理学部・農学部のある北部

から医学生命系学部のある近衛南部までの理系全学部と重なる。そして、その各分野が所外の研究

者と学際的に繋がっているのである。斯う書きながら、1903年に刊行された岡倉天心「東洋の理想」

の一章が、ふと、思い浮かんだ。大唐の都の長安で、中華の人、印度から来た人、そして日本から

の人が出会い、異文化が融合し新たな文化が創成される感動的な話である。天心は日本に今に伝わ

る民話として紹介しているが、高校の同級生で国文学の教授をしている友人に調べて貰った処、調

査の範囲ではその民話を見つけることはできなかった。過去一世紀の間に消滅したのか？ いや、

ひょっとすると、天心の創作では？と、今は少し疑っている。何れにせよ、大唐の都の長安がそう

であったように、実験所は異分野の研究が融合し新たな研究が生まれる処であって欲しいし、実験

所の特に若い研究者の方々にはそうした意思を強く持って研究を進めて欲しい。これが伝えたいこ

との一つである。 

今、実験所は BNCT 研究で新たな歴史の創造者となった。そこで、一つの興味深い話を紹介して

おこう。いつ聞いたのかは､もう忘れてしまった話である。それを私に話した先生も誰から聞いたか記

憶があやふやであった。その話というのは、さる学会で、某有名大学の教授が放射線研究（？、私に話

してくれた先生が放射線の研究者であったので、私がその様に思い込んでいるのかも知れない）の歴史

について講演した時、それを聴いていた二人の碩学の遣り取りである。一人の碩学が云った「彼が歴史

の講演、何時も素晴らしきかな！」。すると別の碩学曰く「歴史を語る者、語られる者に如かず」と。

しばし黙したる後、彼の碩学が反論した「彼の司馬遷は歴史を記して、名を残せり。此は如何」 碩学、

答えて曰く「史記は体系的史書の始めなり。司馬遷、その創始者の故をもって、歴史に名を残せり」と。

「歴史を語る側ではなく、歴史で語られる名誉ある側に立ちたい」とは誰しもが思うであろう。特に若

い研究者の諸君はこの意欲を持って研究に勤しんで欲しいと強く思っている。これが伝えたきことの二

つ目である。 
 
いよいよ退任の日まで残り 2ヶ月となった。所内外の多くの方々に助けられて無事、任期を全うでき

る処に漕ぎ着けた。原子炉実験所の大いなる発展を祈念しつつ、皆に深い感謝の意を表する。 
 
 
 
 
 
 
 
Boron Neutron Capture Therapy (BNCT) at a New Stage 
Koji Ono 
onokoji@rri.kyoto-u.ac.jp 
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第 47 回京都大学原子炉実験所学術講演会プログラム 

 
1 月 29 日(火) 13:00～18:30 
開会の挨拶 (13:00～13:05)  所長 森山裕丈 
 

新人講演 
1) 13:05～13:35   座長 三澤毅 

中性子検出器の開発と応用 
原子力基礎工学研究部門（核変換システム工学研究分野） 
 八木貴宏 

 

プロジェクト研究成果講演 
PJ1) 13:35～14:15  座長 森一広 

材料の組織変化に及ぼす高エネルギー粒子線の照射効果 
原子力基礎工学研究部門（照射材料工学研究分野） 
 徐虬 
 

特別講演 
S1) 14:15～15:05  座長 徐虬 

高エネルギー中性子による FCC 金属のカスケード損傷 
原子力基礎工学研究部門（照射材料工学研究分野）  
義家敏正 

 
―――――― (休   憩)  15:05～15:20 ―――――― 

 
新人講演 
2) 15:20～15:50   座長 福永俊晴 

金属材料研究に向けた KUR-SANS の整備 
粒子線基礎物性研究部門（粒子線物性学研究分野） 

大場洋次郎 

 
トピックス講演 
1) 15:50～16:30   座長 高宮幸一 

有機シンチレーション物質の開発と国際動向 
原子力基礎工学研究部門（放射線安全管理工学研究分野） 
中村秀仁 



一般講演(ポスター発表) (16:30～18:30) 
P1) J-PARC BL06 用中性子スピンエコー分光器群(VIN ROSE)建設の現状 

○日野正裕、北口雅暁、川端祐司（京大炉）、小田達郎（京大工)、山田悟史、瀬戸秀紀

（高エネ機構） 
P2) 電子線加速器（LINAC）を用いた生物影響研究用の中性子照射場の開発 

○徳永直也（京大院農）、高橋千太郎、八島浩、堀順一（京大炉） 
P3) KUR の微調整棒に対する粗調整棒による制御棒干渉効果の測定 

○佐野忠史、藤原靖幸、張倹、高橋佳之、中森輝、山本俊弘、中島健（京大炉） 
P4) 中性子イメージングを用いたセメント硬化体中の水分測定 

○沼尾達弥、舟川勲（茨大工）、手島直之（茨大工)、川端祐司、齊藤泰司（京大炉）、

山形豊、広田克也、森田晋也（理研）、井上貴博、鈴木雅人（産総研） 
P5) 加速器駆動未臨界システムによる中性子照射施設の設計 

○三澤毅（京大炉）、林栽瑢（KAERI） 
P6) 高品質結晶生成を目指した、磁気力場中でのタンパク質結晶化 

○喜田昭子、沼本修孝（京大炉） 
P7) 天然方解石の照射誘起発光 

○粟田高明、岸野哲也、牧文哉、中島和也（鳴門教育大学）、 徐虬（京大炉） 
P8) KUR 反応度測定システムの開発とその適用 

○中森輝、佐野忠史、藤原靖幸、張倹（京大炉） 
P9) 中性子小角散乱シミュレーションによる水溶液中大規模籠状物質の構造解析 

○上木祐太朗（京大大学院工）、藤田誠（東大工）、佐藤宗太（東大工）、大場洋次郎、

佐藤信浩、杉山正明（京大炉） 
P10) 超伝導線安定化材の極低温での中性子照射試験 

○吉田誠、中本建志、荻津透、飯尾雅実、佐々木憲一、菅野未知央、西口創、 
槙田康博、三原智、吉村浩司（KEK）、青木正治、板橋隆久、久野良孝、佐藤朗 
（阪大理）、栗山靖敏、宮田清美、森義治、秦斌、佐藤紘一、徐虬、義家敏正（京大炉） 

P11) トリウム水酸化物溶解度に及ぼす加熱の影響 
○小林大志、佐々木隆之 （京大工）、森山裕丈、藤井俊行、山名元 （京大炉） 

P12) 中性子照射による金属材料中の炭素 14 の生成とその溶出挙動 
○伊達海斗、佐々木隆之、高木郁二、秋吉優史、小林大志（京大工）、藤井俊行、 
奥村良、福谷哲、森山裕丈、山名元 （京大炉） 

P13) KUR-SANS を用いたミセルのナノ構造計測 
○原一広、柳野智、宮崎智博、吉岡聰（九大工）、大場洋次郎、佐藤信浩、 
杉山正明（京大炉） 

P14) イオン吸着に伴う界面活性剤のミセル構造変化 
○原一広、柳野智、宮崎智博、吉岡聰（九大工）、大場洋次郎、佐藤信浩、 
杉山正明（京大炉） 



P15) ガンマ線照射による有機物質の機能化 
○原一広、岡部弘高、Nazia Rahman、柳野智、宮崎智博、吉岡聰（九大工）、 
大場洋次郎、佐藤信浩、杉山正明（京大炉） 

P16) 中性子反射率法及び水晶発振子マイクロバランス法を用いた油性剤吸着層の物理物

性の把握 
○前田成志、平山朋子、松岡敬、中野大輔（同志社大）、日野正裕、北口雅暁、 
小田達郎（京大炉） 

P17) Zr 基非晶質バルク合金への電子線照射効果に関する研究 
○小野寺直利、石井康嗣、岩瀬彰宏、堀史説（阪府大）、横山嘉彦（東北大金研）、 
徐虬、佐藤紘一、義家敏正（京大炉） 

P18) B2 実験孔照射装置の特性評価 
○高宮幸一、田中浩基、佐野忠史、吉野泰史、奥村良、飯沼勇人（京大炉） 

P19) KUR における中性子イメージングの工学的応用 
○伊藤大介、齊藤泰司、川端祐司（京大炉） 

P20) 液体金属気液二相流の乱流特性に関する研究 
○浅井勇吾（京大院）、齊藤泰司、伊藤大介（京大炉） 

P21) フミン酸共存下におけるトリウムの見かけの溶解度とその解釈 
○松浦由佳、小林大志、佐々木隆之（京大工）、藤井俊行、森山裕丈、山名元（京大炉） 

P22) Li2S-P2S5系リチウムイオン伝導ガラスの電気伝導特性と局所構造 

○市田智晴（京大院工）、森一広、小野寺陽平、福永俊晴（京大炉） 
P23)  KUR 低温照射設備（LTL）を用いた Fe-Cu 合金の電気抵抗測定 

○佐藤紘一（京大炉）、横谷拓哉（京大工）、徐虬、義家敏正（京大炉） 
P24) 中性子小角散乱による Ti-Cr-V 水素吸蔵合金の表面構造観測 

○森一広（京大炉）、岩瀬謙二（茨城大）、大場洋次郎、杉山正明、福永俊晴（京大炉） 
P25) 沸騰熱伝達におよぼす紫外線及び放射線照射の影響 

○西大樹（京大院）、伊藤大介、齊藤泰司（京大炉）、長谷一毅（京大院） 
P26)  200MeV 中性子による核反応断面積の測定 

○鈴木啓仁（京大院工）、関本俊、八島浩（京大炉）、二宮和彦、笠松良崇（阪大院理）、

嶋達志（阪大 RCNP）、高橋成人、篠原厚（阪大院理）、松村宏、萩原雅之（高エネ研）、

西泉邦彦（カリフォルニア大）、M.W.Caffee（パデュー大）、柴田誠一（京大炉） 
P27)  研究炉安全に関する炉心模擬流路内気液二相流の界面積濃度輸送モデルの開発 

○沈秀中（京大炉）、日引俊（米国パーデュー大原子力工学） 
P28) メカニカルグラインディング処理による Li10GeP2S12の非晶質化と電気伝導度の変化 

○又野卓（京大院工）、森一広、小野寺陽平、福永俊晴（京大炉） 
P29) 京大炉電子ライナックによるコヒーレント THz 放射吸収分光実験 

○奥田修一（阪府大地域連携）、下邨広元（阪府大院工）、高橋俊晴（京大炉） 



P30) ラウエランジュバン研究所における極冷中性子を用いた高分解能 MIEZE 型スピン

エコー分光器の開発 
○小田達郎（京大院工）、日野正裕、北口雅暁、川端祐司（京大炉）、 
Peter Geltenbort，Thomas Brenner (ILL) 

P31) KURAMA-II の開発と展開 
○奥村良、谷垣実、高宮幸一、佐藤信浩、小林康浩、吉野泰史、吉永尚生（京大炉） 

P32) 高融点金属材料の高温下における応力負荷特性に及ぼす照射効果 
◯徳永和俊（九大応力研）、浮田天志（九大総理工）、荒木邦明、藤原正、宮本好雄、

長谷川真、中村一男（九大応力研）、江里幸一郎、鈴木哲、榎枝幹男、秋場真人（原子

力機構）、徐虬、義家敏正（京大炉） 
P33) 核融合炉トリチウム増殖材中トリチウムの移行過程に及ぼす照射効果 

◯小林真、川崎淨貴、藤島徹夫、宮原佑人（静岡大放射研）、藤井俊行、山名元（京大

炉）、大矢恭久、奥野健二（静岡大放射研） 
P34) 小角散乱法による温度応答性２成分系多孔ゲルの構造解析 

◯佐藤信浩、大場洋次郎（京大炉）、上木祐太朗（京大院工）、杉山正明（京大炉） 
P35) マイクロリアクターによる同位体分離 

◯硲隆太（広大工）、佐久間洋一（東工大炉）、緒方良至（名大医）、渡慶次学（北大工）、

三宅亮（広大ナノ・バイオ融合）、秋田誠広（広大工） 
 
1 月 30 日(水) 9:30～15:55 
トピックス講演 
2) 9:30～10:10    座長 森本幸生 

放射線照射および加齢による水晶体タンパク質の異常凝集と異性体分析に 
関する研究 
放射線生命科学研究部門 （放射線機能生化学研究分野）  
藤井智彦 

 
特別講演 
S2) 10:10～11:00  座長 福谷哲 

放射性廃棄物と関わって 
原子力基礎工学研究部門（放射性廃棄物安全管理工学研究分野）  
小山昭夫 

 
 

―――――― (休   憩)  11:00～11:15 ―――――― 
 



トピックス講演 
3) 11:15～11:55    座長 石禎浩 

中性子電気双極子能率測定のための超冷中性子高密度輸送法の開発 
粒子線基礎物性研究部門（中性子応用光学研究分野）  

北口雅暁 
 

―――――― (休   憩)  11:55～13:15 ―――――― 
 
 
特別講演 
S3) 13:15～14:05   座長 沖雄一 

放射化学を志して四十余年 
原子力基礎工学研究部門（同位体製造管理工学研究分野）  
柴田誠一 

 
トピックス講演 
4) 14:05～14:45   座長 齊藤泰司 

液体リチウムターゲット加速器 BNCT 照射システム開発の現状と課題 
放射線生命科学研究部門 （放射線医学物理学研究分野）  

古林 徹 
 

―――――― (休   憩)  14:45～15:00 ―――――― 
 
特別講演 
S4) 15:00～15:50  座長 増永慎一郎 

新たなる高みに立ったホウ素中性子捕捉療法(BNCT) 
‐30 年余の研究で学びしこと、伝えたきこと‐ 
附属粒子線腫瘍学研究センター 
小野公二 

 
閉会の挨拶 (15:50～15:55)  所長 森山裕丈 
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