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はしがき

エネルギー消費量の増加と健全な地球環境を守りことを考えるとき､クリーンエネルギーを生み出

す技術はきわめて重要であるoとりわけエネルギー資渡の殆どを海外に依存している我が国で育成す

べき技術といえる｡重水の電気分解により投入エネルギー以上の過剰熱が発生することが報告されて

いるが､その現象の再現性が極めて低いため､多くの研究者が認めるには至っていない｡他方､重水

素ガスを直接吸蔵させたパラジウムを用いる､いわゆるガス法などでも麺 後に試料表面から混入不

純物としては考えられない量の多種類の元素が検出される報告が多数出されている｡これは､これま

で常温核融合という名称で呼i脅 しきたこの現象名の再考を迫まるものといえるoガス法の中でも水素

吸蔵性固体を電極に用いてグロー放電を起こし､固体内における核反応について調べる研究は､生成

元素の判別や元素粒子のエネルギー計測など核反応の機構究明に結びづく情報が得やすいのみなら

ず､実用的見地からも将来の大規模な装置に発展する可能性を秘めている｡

研究代表者は以上の観点から､これまで､約2気圧の重水素ガス中であらかじめ重水素を吸蔵させ

たパラジウム針を電極として長時間にわたりグロー放電を行ってきた｡その結果､まれにバースト的

中性子の放出 (最大でバックグランドの9万倍)が起こり､その場合に限り針電極先端に多量の炭素

が生成されることを見出した｡そこで､この研究では､対照ガスとして軽水素を加え､パラジウム電

極表面で生成される元素の解析を中心に研究を進めた｡さらに､ガス圧を低くした低気圧ガスグロー

放電による核反応誘起実験も取り入れ､効率的に核反応が起こる実験条件を探った｡
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第1章 緒 言

圃体内核反応(常温核融合)現象は､1989年3月､MartinFleischmann,StanPons

両博士そしてS.E.Jones博士らによって初めて報告された｡これは､パラジウムを陰極に

用いて重水を電気分解した際に､重水中の重水素が陰極に吸収され､電流のために互

いに押しつけられて核融合が生じた､というものである｡この現象は科学者やエネルギー

関連の技術者らの興味を引いた｡将来のエネルギー需給の見通しについて各国の関心

が高まり､次世紀前半からのエネルギー調達をいかにして行っていくかが緊急の課題と

なっていたからである｡その後多くの研究者の地道な研究は続き､常温核融合の実験事

実はここ8年間豊富に蓄積され､現在では現象の存在そのものを疑うことは困難な段階

まで来ている｡

今 日までに､常温核融合をテーマにした国際会議が6回開催されており､1996年10月

に北海道洞爺湖畔で開かれた第6回常温核融合国際会議(ICCF6)においては､これま

での実験事実を確認する多くのデータや､さらに結果の再現性を高める方法が発表され

た｡ 近年､パラジウム等の水素吸蔵性固体の表面処理法､電気分解法のほかに真空法､

グロー放電法､さらにそれらを改良した手法も開発され､核反応を誘起させやすい条件

が明らかになりつつある｡

本学では､1990年より固体内核反応の研究が行われている｡最初に行われた方法は､

重水素を吸蔵させたパラジウム針電極を陽極に用いたグロー放電法であり､他の核反応

生成粒子に比べてバックグラウンドとの判別が容易である中性子計測を中心に行われ

た｡約2atmの重水素ガス雰囲気中で､重水素吸蔵パラジウム針を陽極に用いて高電界

を印加すると､まれにバースト状の中性子放出が観測され､またこの電極の表面を分析

すると炭素が検出されることがある(I) ｡最近では､発生粒子も初めに予想された 2.45

MeVの中性子よりも､トリチウム､3He､4Heなどの検出が多数報告されている｡ また､ロ

シアのⅠ.B.Savvatimovaらのグループ他は､グロー放電法による試行後の水素吸蔵金属

製の電極表面において元素の変換が起こるという､いわゆる核変換現負



(TransmutationPhenomena)を戟告 (2)･(3)しているO

現在､中性子バーストやトリチウム､3He､4Heなどの検出や核変換を含むこの固体内

核反応を説明付けようとする諸説が多数提案されている｡小島が提案する捕獲中性子触

媒核融合(TNCf■)モデル(4)もその一つであり､豊富に存在するバックグラウンド中性子が

トリガーの役 目をして固体内核反応を引き起こすというものである｡このモデルは､報告

されている実験事実を定性的に､時には半定量的に説明することができるため､固体内

核反応の機構解明の手掛かりとなる可能性が大きい｡

これらを踏まえ､本研究では固体内核反応の検証を目的として以下の3つの実験を行

った｡

(1)約2atmの重水素ガス雰囲気中で､重水素吸蔵パラジウム針を陽極に用いて高

電界を印加し､核反応を促進させる実験｡(略称:中性子計測実験)

(2)豊富なバックグラウンド中性子が存在する場合に核反応が起こりやすいという､

捕獲中性子触媒核融合モデル(4)を検証するため､屋外において1)と同様の手法

で行う実験｡(略称:屋外実験)

(3)重水素吸蔵パラジウム板を陰極に用い､低気圧の重水素雰囲気中でグロー放

電を行い､核反応を促進させる実験｡(略称:低気圧グロー実験)

すべての実験に対して試料表面の元素分析を行い､(1)､(3)の実験に対しては核反

応生成物である中性子及びγ線の計測を行った｡また､オートラジオグラフィによる放射

線の検出も行った｡これにより､固体内核反応について検証し､考察する｡
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t第2章 中性子計測系

2.1固体内核反応と中性子検出

以下に､重陽子同士の融合反応を示す｡

:d+:dぅ;He(0.82MeV>oln(2･45MeV)-(式2･1)

:d+ミdぅ‡t(1.01MeV)+:p(3･02MeV)･･･(式2･2)

固体内核反応の検証には､-リウム,トリチウム,中性子などの1次生成物､反応熱の測

定などが考えられるが､本研究では (式2･1)に示される2.45MeVのエネルギーを持つ中性

子の検出にまず着目し､以下の利点から中性子計測を行った｡

1.一次生成物の直接計測である｡

2.他の1次生成物よりバックグラウンドレベルが低い｡

3.中性子計測法がよく研究されており扱いやすい｡

2.2中性子検出器とその特徴

本研究で用いた中性子計測系の装置構成をFig.1に示す03He比例計数管に中性子が

入射すると､そのエネルギーに対応した電荷パルスが発生する｡この電荷パルスをプリア

ンプ及びメインアンプにより積分及び増幅し､電圧パルスに変換してから､シングルチャネ

ルアナライザーで希望のエネルギーを持つ中性子信号のみを取り出す｡この中性子信号

をタイマー&カウンターにより記録し､コンピューターにより自動計測を行う｡以下､各機器

についてそれぞれ説明する｡

2.2.13He比例計数管

本研究で用いた中性子検出器は､直径26mm､実効感度長150mm､封入ガス圧4atmの

3He比例計数管である｡Fig.2に示すように､中空円筒の中心に張った細線を陽極､円筒自

体を陰極とし､陽極には1.15kVの高電圧が印加される｡このような構造をしているのは､比

較的低い印加電圧で高い電界強度を得るためである｡

このような形状の計数管では､陽極の半径をa､陰極の半径をb､印加電圧をVとすると､

3
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中心からrだけ離れた点の電界強度Eは､次の式で表されるo

rln(b/al
=T'

この式から明らかなように電界強度は陽極に近付くほど急激に強くなる｡一例として､

a-0.008cm ,b=1.0cmの同心円筒状計数管に2000Vを印加すると､陽極表面の電界強度

は5.18×106V/mとなる.比較のために､これと同じ電界強度を間隔が同じく1.0cmの平行

平板状計数管で得るには､約52kVの高電圧が必要である｡中性子が比例計数管に入射す

ると､以下に示す反応

;He+:nう3,t+I,p+764 keV
により､荷電粒子である陽子(proton)が生じる｡この陽子が､周囲の気体を電離して一次電

子を生じる｡この一次電子は､電界に沿って移動する間に運動エネルギーを獲得し､陽極

付近で別の中性原子を電離して二次電子を生じる｡このため､二次三次と電離が行われ､

結果として電子の数は鼠算的に増加する｡この増幅作用により､電子は陽極に集まり､電荷

パルスを発生する｡この出力パルスの大きさ(波高)は一次イオンの数､すなわち放射線の

エネルギーに関係した値となる｡

2.2.2前置増幅器 (プリアンプ)I

比例計数管から出力される電荷パルスは､非常に微弱なものであり､ノイズ等の影響を非

常に受けやすい｡このため､比例計数管の直後に接続したプリアンプにより電荷パルスを積

分し､電圧パルスに変換･増幅した信号を比例増幅器に出力する.

プリアンプの時定数は､比例計数管の正電極に出現する電荷を積分する時間に関係して

いる｡もし時定数が短すぎると全ての電荷を捕らえることができず､長すぎる場合には雑音

が増加する｡これらは中性子スペクトルの測定に悪影響を与える｡

本実験で用いたプリアンプは､電荷感応型(ChargeSensitiveType)で､オープンルー

プゲイン40000,フィードバック容量0.1JJF,Si半導体荷電粒子検出器を使用したときの感

度は300mV/MeVである｡
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2.2.3比例増幅器 (メインアンプ)

メインアンプはプリアンプからの電気信号をさらに増幅すると共に､波高分析器や記録装

置に適合できるようにパルスの波形整形を行う｡このため出力パルス波形は入力波形とは異

なったものとなるが､その波高値は入力パルス電圧に完全に比例するように設計されている｡

整形されるパルスの形状は､アンプのシェイビングタイムと呼ばれる定数によって決まる｡シ

ェイビングタイムが短いときは高い計数率の時に有利であり､最適な値の時にはパルス波高

スペクトルの歪みを少なくすることができる｡本実験で用いたメインアンプはシェイビングタイ

ムが 0.5,I.5,3.0【FLS]の中から選択可能で､この他ポールゼロ補償回路､BLR:ベ｣スライ

ンレストアラ回路等の補助回路が使用されている｡

2.2.4シングルチャネルアナライザー

メインアンプから出力される電圧パルスの波高は､その1つ1つが入射中性子のエネルギ

ーに対応している｡この電圧パルス波高にしきい値を設け､ある特定の波'高を持つ信号の

みを取り込む働きをする機器が波高分析器である｡シングルチャネルアナライザー(SCA)は

この波高分析器の一種で､しきい値であるベース電圧E(Lower)とウインドウ電圧AE

(window)とがそれぞれ独立に設定できるようになっており､入力パルスの波高値がE+AE

の間にある場合に限り､パルスを出力するものである｡AEを一定としてEを順次変えてゆき､

そのつど出力パルスの計数率を見れば入力信号のパルス波高分布が求められる｡また､A

Eを大きくとれば､あるパルス波高額域の信号だけを選択して取り出すことも可能である｡本

研究で用いたSCAは､T-SCA(タイミングーシングルチャネルアナライザー)と呼ばれるも

ので､レベル電圧E､ウインドウ電圧AEがともに0-10【Vlのものである｡

2.2.5タイマー&カウンタ

今回用いたものは､8桁LEDによる表示装置で付属のタイマーにより計測時間の設定がで

きるようになっている｡
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2.2.6 高圧電源

比例計数管には､印加電圧の変動が読みに敏感に反応するという欠点がある｡今回用い

たものは､放射線計測用に特に安定化､低ノイズ化されたものである｡この電圧はプリアン

プを通して比例計数管に送られる｡

2.2.7 NIM

NIM(NuclearInstrumentModule)は､放射線計測におけるシステムの規格化を図った

もので､アメリカの原子力委員会 USAECにより制定された｡本研究に用いた計測装置もこ

の規格に沿っており､メインアンプ及び SCA,高圧電源,タイマー&カウンタはこのNIM規

格に準拠した標準ビン(容器)に収納され､BNCコネクタによって信号のやりとりをするo

2.2.8 パーソナル･コンピュータ一

本研究で用いたコンピューターは､タイマー&カウンターに接続して中性子カウントの自動

計測を行うために使用したもので､日本電気製のPC-9801NOTE/NVであるoまた､自動計

測及びデータ処理に関しては､BASICプログラム"AutoMeasurementProgram"を使用し

た｡以下に､これらの装置名及び製造元､製品番号を示す｡

製品名 製造元 製品番号

3HeProportionalCounter Reuter-Stokes RS-P4_0806-207

Pre-Amplifier EG&G 142ⅠIC

Amplifier&T-SCA EG&G 590A

H.V.PowerSupplies EG&G 556

Timer&Counter EG&G 996

ModblarSystem Bin EG&G 4001A

~PowerSupplyfbrNⅠM Bins EG&G 4002Ds
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2.2.9ポリエチレンブロック

固体内核反応における中性子検出で問題となるのは､核融合反応がごくわずかであるた

め､バックグラウンドとの判断が非常に難しい点である｡この間題の解決には

･反応効率の上昇

･バックグラウンドの低減

が考えられるが､ここでは後者に注目し､宇宙線による中性子バックグラウンドの遮蔽を行っ

たo 遮蔽･減速材として､3He比例計数管を設置した4層立方体形状のポリエチレンブロッ

クを用いた｡これをFig.3に示す｡このブロックの上段からⅠ,Ⅱ,Ⅲ,Ⅳと番号をつけ､中心

部のポリエチレンブロックⅡ(PE-Ⅱ)にはテストセルを収納するための直径 140mmの円筒

空間を設けた｡この様な構造により､外部バックグラウンドの遮蔽と共にセル内で発生した中

性子をポリエチレン内部で減速･反射させ､効率よく3He比例計数管が動作すると考えられ

る｡

2.2.9カドミウムシート

2.2.9で述べたポリエチレンブロックだけではバックグラウンドの遮蔽には不十分と考え､ブ

ロックの周囲全体を大きさ500×500×ltmm]のカドミウムシートを6枚用いて覆ったO-以薪の

研究では､これをさらに1.5kJのホウ酸水溶液で囲んだが､今回の実験では実験場所の関

係からホウ酸水溶液は省いた｡さらに実験によってはポリエチレンブロックのみを用いて実

験を行った｡現在までの報告においては､バースト状の中性子発生がほとんどであるため､

遮蔽･減速対策はこれで十分であると考えられる｡

2.3中性子検出効率の算定

2.3.1中性子源

計測系の校正のため､カリフオルニウム252を中性子源として用いた｡このカリフオルニウ

ム252の壊変図をFig.4に示す｡カリフオルニウム252から放出される中性子は､その自発核

分裂現象によって生じ､エネルギースペクトルのピークが約2MeVであることが知られている｡
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このエネルギーはd-d反応で生じる中性子のエネルギー(2.45MeV)に近似しており､本実

験における中性子計測の較正に適している｡計測系の較正に用いたカリフオルニウム25,2は､

0.01FLg(5JJCi)で半減期は2.638年であり､毎秒23000個の中性子を放出する｡

2.3.2計測系のパラメータ設定

適切な中性子検出を行うため､各機器のパラメータは､経験上最も適した値を使用した｡

3He比例計数管に印加するバイアス電圧は1･15kVを用い､またメインアンプのシェ∵ビング

タイムには3.0【〝S】を用いた｡これにより測定したパルス波高スペクトルをFig.5に示す｡横軸

は､電圧パルスの波高､縦軸は1秒当たりのカウント数である｡パルス波高が0-1Vの間に

大きなピークが見られるが､これには機械的振動などによるノイズ成分も含まれているため､

これは約2MeVの中性子によるピークではない｡パルス波高のピークが､7.6Vのところにあ

るOこれが､カリフオルニウム252の放出中性子のうち､約2MeVのエネルギーを持つもので

あると考えられるoこのピークが､正規分布に従うとして､中心から上下3qずつの幅をとるO

このピークの半値幅 (FWHM:FullWidthatHalfMaximum)は､図から0.3VであるO

標準偏差Jは､ピークの半値幅から次式のようになる｡

q=FWHM/2.36

図より､FWHM-0.3lV】であるから､cr=0.127となり､66に含まれるパルス波高は､ 約

7.2-8.OVとなるO従って､本実験でのレベル電圧(しきい値)とwindow幅(上限までの幅)

は､それぞれ7.OV,i.OVに設定し､7.OVから8.OVのパルス波高を持つ信号のみの計測とし

ている｡ ノ

2.3.3検出効率

Fig.5より､簡単に検出効率を求める｡検出器単独の計数効率は､本来検出器のカバーす

る立体角で較正しなければならないが､ここでは簡単に､66に含まれる計数値を､カリフオ

ルニウム252の毎秒放出中性子数で割ったものとし､これを計数効率とする｡

校正に用いたカリフオルニウムは､今年で7年が経過しているため､元の約16%に減少し
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ている｡従って現在の放出数は､

2.3×104×
辞
=2.3×104×0.16-3680個/秒

計測した中性子数のうち､60･に含まれる計数値は､毎分2880個すなわち毎秒48個である

から検出効率 xは､

48

3.680×103
=1.304×10~2⊆0.01

となり､約1%と見積もられる｡
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第3章 γ線計測系 ＼

3.1固体内核反応と†線検出

前章で述べたように､固体内核反応の検証には種々の1次生成物等の測定が不可欠で

ある｡γ線は､中性子とともに電荷を持たない粒子であり､核反応生成物の代表的な存在

である｡γ線のエネルギースペクトルもまた､核反応の直接証拠であり､データとしての価

値が高い｡そこで､本研究では中性子計測に加えてγ線の計測を行った｡

3.2†線検出器とその特徴

本研究で用いた†線計測系の装置構成をFig.6に示す｡NaIシンチレーションカウンタ

ーに†線が入射すると､シンチレータと呼ばれる発光体の原子を励起する｡これが基底状

態に遷移する際､γ線強度に比例した光が発生する｡この光を光電子増倍管

(photomultiplier)により光電子に変換し､プリアンプ及びメインアンプにより増幅する.増

幅された信号は､マルチチャネルアナライザーによりγ線のエネルギーに対応したチャネ

ルごとに振り分けられる｡このγ線信号をコンピューターにより処理し､自動計測及びデー

タの記録を行う｡以下､各機器についてそれぞれ説明する｡

3.2.1NaIシンチレーションカウンタ一

本研究で用いたγ線検出器は､タリウム(Tl)で活性化したヨウ化ナトリウム(NaI)を発光体と

したNaIシンチレーションカウンターであり､放射線の発光作用を利用した検出器であるOこ

のカウンターには､シンチレータ(発光体)､光電子増倍管､プリアンプ､及び光電子増倍管

に電圧を供給する高圧電源が組み込まれている｡ ここでは､シンチレータ及び光電子増倍

管について述べ､残りの機器については節を改めて述べることとする｡

まず､シンチレータの発光機構について述べる｡γ線が発光体のNaI単結晶に入射すると､

青白い蛍光を発する｡これは､γ線によって励起された原子がもとの基底状態に戻る際に

軌道準位の差に相当するエネルギーを光として放出するからである｡物質を高温に加熱し
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た際の発光現象を熱放射と呼ぶのに対し､熱を伴わない発光現象を/レミネッセンスと呼ぶ｡

放射線による発光現象もまたルミネッセンスの一種であり､とりわけこの場合はシンチレーシ

ョンと呼ばれる｡シンチレータには､固体､液体､気体など多数の種類があるが､計測に用

いるためにはいくつかの条件が存在する｡この条件を以下に示す｡

1

2

3

4

放射線エネルギーの蛍光-の変換効率(蛍光効率)が高い｡

蛍光に対する透明度が高い｡

蛍光の減衰時間が短い｡

蛍光の波長分布が光電子増倍管の分光感度特性に適合している｡

本研究で用いたシンチレータのヨウ化ナトリウム(NaI)は､発光効率が230%と高く､減衰時

間が230nsと短い｡また､γ線測定のためには密度が大きいことが必要であるが､固体であ

るため密度は3.67g/cm3と大きく､計測に適している｡

次に､光電子増倍管について述べる｡本研究で用いた光電子増倍管は､光電子放出面

と､9段の二次電子放出面(ダイノード)から構成されている｡光電子放出面は実効直径

67mm､グベクトル範臥 ま310-650nmである｡ダイノードの材質は､Sb-Cs合金であるため､

低エネルギーの一次電子でより多くの二次電子放出を行うことが可能である｡増倍度は､

バイアス電圧600Vの場合で101倍程度である｡以下に､NaIシンチレーションカウンタの特

性を示す｡

･γ線に対する検出効率がGeiger-Mueller計数管の101100倍と高く､検出範囲が 広

い｡
･動作が安定している｡

･検出器の寸法が比較的小さい｡

･シンチレーターの減衰時間が短いため､分解時間が短い｡

･シンチレーターに付属する光電子増倍管は､印加電圧の影響を受けやすい｡

･外部磁界によるノイズの影響を受けやすい｡
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3.2.2前置増幅器 (プリアンプ)

光電子増倍管から出力される信号を増幅するプリアンプは､電荷感応型(charge

SensitiveType)のものであり､低ノイズで高利得の帰還型演算増幅器､積分回路から構成

されている.光電子増倍管の第10ダイノードから出力される電荷パルスをCR回路により積

分し､電圧パルスに変換する｡続いてこの電圧パルスを演算増幅器により増幅し､メインア

ンプに出力する｡このプリアンプの特性に関する表を以下に示す｡

出力信号の極性 陽極

出力信号立上り時定数 <100nS

出力信号減衰時定数 50ps

出力ノイズ 実効値で300〟Ⅴ以下であるo

3.2.3主増幅器 (メインアンプ)

本研究で用いたメインアンプは､マルチチャネルアナライザと共に､ボードに内蔵されて

おり､パーソナルコンピュータのバスに組み込まれている｡メインアンプは､プリアンプから

出力された信号をさらに増幅し､また波高分析器や記録装置に適合できるように電圧パル

スの波形を整える｡整形されるパルスの形状は､2.2.3でも述べたようにアンプのシ土イビン

グタイムによって決定付けられるoこのアンプでは､シェイビングタイムが3.511Sに設定され

ており､これがNaIシンチレーションカウンターとの併用に最も適した値となっている｡また､

アンプの利得は､コンピュータにより5倍-25倍の間で設定が可能となっている｡

3.2.4波高分析器

本研究で用いた波高分析器は､マルチチャネルアナライザー(MCA)である｡ 2.2.4にお

いて､単一のエネルギー信号のみを弁別するシングルチャネルアナライザーについて述べ
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たが､マルチチャネルアナライザーでは複数のチャネルで同時に波高を分析できるため､放

射線の持つさまざまなエネルギーを特定することが可能になる｡

MCAは､Wilkinson型ADコンバータ､および多数の補助回路から構成されている｡ チャ

ネル数は､512もしくは2048をコンピュータからの換作により選択できるようになっており､メ

インアンプから電圧パルスが次々と到来すると､その波高値に従って相隣り合う多数のチャ

ネルに弁別して同時に計数し､その値を各チャネルのメモリに記憶する｡AD変換を行うのに

要する時間は､512channelにおいて7ps以下､2048channelにおいて30l⊥S以下である.不

感時間を補正する方法として､Gedcke-Hale法が用いられているo

3.2.5高圧電源

光電子増倍管にバイアス電圧を供給する高圧電渡は､DC 12VをDCllOOVに変換する

DC-DCコンバータを用いている｡装置は､発振回路､変圧器､コッククロフトーウォルトン昇

圧回路､出力フィルタ､帰還ループ､電圧安定回路から成っている｡高圧電源は､光電面一

収束電極､収束電極一第 1ダイノード､第 1ダイノード一第2ダイノード､･-､第 10ダイノード-

陽極の12区間に､印加電圧の1/12をそれぞれ分配するo高い計数率の際には､第8,9,10

ダイノードにかかる電圧はトランジスタにより安定化される｡光電子増倍管に供給するバイア

ス電圧は､D.C.600Vから1100Vの問で設定が可能である｡この高圧電源の特徴を以下に

示す｡

･寸法が小さいため､限られた計測空間での使用が可能である｡

･消費重力が極めて低い (240mW)

･･信号線及びバイアス電圧供給線が､一本の同軸ケーブルにまとまっているので ､煩

雑な配線作業が不要である｡

3.2.6パーソナルコンピュータ一

本計測で用いたパーソナルコンピュータは､MCAの各チャネルに記憶された情報をモニ

ターに表示し､自動計測を行うために使用したもので､プロサイド社製 pc/AT互換機
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Aries3pLUSである｡

また､自動計測及びスペクトルデータ処理に関しては､EG&G製プログラム"MAESTROn

を使用した｡

以下に､これらの装置名及び製造元､製品番号を示す｡

装置名 製造元 製品番号 .

Nal ScintillationCotmter TTIORNEMIElectronTubesLtd. 9265B53

PMrBasewithPreampliBerandH.V.Supply EG&GORTEC 296

Am pliBerandMCA EG&GORTEC PACE

3.3 †線計測系の校正

3.3.1†線源

計測系の校正のため､セシウム137を線源として用いた｡このセシウム137の壊変図を

Fig.7に示す｡壊変図から､137csは､最初にβ崩壊して準安定核種の137mBaに変化する｡こ●

の137mBaは､半減期2.552分でより安定な137Baに変化するが､この際に約661keVのエネル

ギーを持つ γ態を放出する｡このγ線を計測することにより､エネルギー校正を行ったo

3.3.2計測系のパラメータ設定

適切な†線検出を行うため､各機器のパラメータは､以下のように設定した｡

バイアス電圧 600V

メインアンプのシエイビングタイム 3.5ps

3.3.3エネルギー校正結果

セシウム137を用いた校正により､1チャネルあたりの幅を約4keVとし､これより測定範囲は

0-8MeVであることを確認した｡
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第4章 試料

4.1試料の種類

本研究では､中性子計測実験､屋外実験､低気圧グロー実験の3種類の実験を行った

が､その場合に用いた試料の種類を以下の表に示す｡

実鼓方法 材質 形状 吸蔵気体

中性子計測実験 パラジウム 針状 . 重水素

屋外実験 パラジウム 針状 重水素または軽水素

4.2試料の作成

実験に用いたパラジウム針試料は､長さ30mmに切断した直径 0.5mmのパラジウム線

を､研磨紙を用いて針状に研磨する｡また､パラジウム板試料については､厚さ0.1mmの

パラジウム板から直径約 10mmの円盤を切り出す｡切断の際の汚染を避けるため､刃がセ

ラミック製のハサミを使用した｡本研究で用いた材料について以下に示す｡

針‥パラジウム線 40.5mmX100cm (純度 99.95% )

板:パラジウム板 0.1×50×50mm (純度 99.95% )

共に (秩)ニラコ 製

4.3試料表面の洗浄 ′

本研究では実験試行後の電極試料について表面分析を行うため､実験試行前の試料

表面は清浄にしておく必要がある｡様々な表面処理法が知られているが､今回は王水洗

浄法によって表面洗浄を行った｡王水は､濃塩酸と濃硝酸を体積比 3:1で混合した液体
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であり､最も酸化されにくい金や白金をも溶かすことができる｡この王水に､作成した試料

を浸して約 20秒程度放置する｡その後､純水で良くすすぎ､付着した王水を除去する｡

純水から試料を取り出し､十分に乾燥させる｡王水の材料について以下に示す｡

硝酸:35.0-36.0% 原子吸光分析用

塩酸:60-61% 原子吸光分析用

共に関東化学(秩) 輿

4.4アニーリング

本研究で用いたパラジウム線､パラジウム板は押し出し成形､プレス加工された物であ

るため､原子レベルでかなりの構造的不均質性が生じているものと考えられるoこの状態

では､パラジウムに十分な量の重水素を吸蔵させるのは困難と考え､前処理として真空中

でアニーリング(焼鈍)を行うこととしたoその際に用いた装置をFig.Sに示す｡ アニーリン

グ装置は､電気炉､油回転真空ポンプ､ピラニ真空計､重水素ガスボンベ､そしてこれら

を繋ぐガラス管により構成される｡パラジウムは､電気炉に挿入された石英ガラス管内で真

空脱気を始めてからl時間後(～10-3Torr)に､800℃で3時間加熱する｡その後電気炉を

0℃に設定し､脱革をしながら8-Ilo-歯 間をかけて自然冷却するoこの処理により､結晶構
I

造を整えると共に内部の吸蔵気体を取り除く｡石英ガラス管より取り出したパラジウム試料

は､吸蔵率算定のために質量を測定した｡

4.5ガス吸蔵

アニーリングを終えた試料には､重水素(もしくは軽水素)ガスを吸蔵させる｡この際に

用いるガス吸蔵装置を Fig.9に示す｡ガス吸蔵装置は､油回転真空ポンプ､油拡散ポン

プ､電離真空計､ディジタル圧力計､重水素(軽水素)ガスボンベ､そしてこれらを繋ぐステ

ンレスパイプにより構成される｡吸蔵装置のステンレスセルからの汚染を避けるために､試
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Fig.8Am ealingSystem
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Fig.9 GasLoadingSystem
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料は､メタノール及びアセトンでE内部を洗浄した直径 18mmのサンプル管瓶にまとめて収

められる｡これをステンレスセル内に配置し､テラロン製のパッキンを用いて密閉す.る｡油

回転真空ポンプ及び油拡散ポンプにより､ステンレスセル内を約 1時間(10-5torr)まで真

空引きした後､約6気圧の重水素(軽水素)ガスを封入し､約24-100時間の間でパラジウ

ム試料に重水素を吸蔵させる｡

4.6吸蔵率の算定

吸蔵前後の質量差から､パラジウム試料内部に取り込まれた重水素(軽水素)の質量

を測定した｡吸蔵前の質量と差分から､パラジウムと重水素(軽水素)の原子個数比 D/Pd

(H/Pd)を計算し､この量を吸蔵率としたo以下に､吸蔵率の算出に用いた式を示す.

パラジウムの質量数 Mpd=106.4 ,吸蔵前の質量:Mbef｡..,吸蔵後の質量:M.ft..

重水素ガスの場合:Dの質量数MD-2.0141より

吸蔵率D/Pd-(MD/Mpd)×(Mafte.-Mb.f｡..)/Mb.f｡..

-52.8276×(M8fte,-Mb.f｡,ら)/Mbcf｡,.

軽水素ガスの場合:Hの質量数MH-I.0078より

吸蔵率H/Pd-(MH/Mpd)×(Mafte.-Mb.fm)/Mbcf｡.C

-105.5765×(Matte,-Mbef｡,e)/Mb.f｡,C
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第5章 パラジウム針電極を用いたグロー放電法

5.1加圧グロー放電による中性子計測

5.1.1 テストセル

本実験で用いたテストセルを､Fig.10に示す.このテストセルの特徴は､容器及び

ふたの部分がステンレス製であり､相互をボルトによって密閉するため真空漏れが極

めて少なく､またガスを封入する際の気密性に優れているという点にある｡テストセル

は､封入容器と真空バルブ､及び電極ホルダから構成され､加圧･真空の両状態とも

に耐え得る｡セル上部には､電極ホルダが設置されており､電極間隙はネジにより可

変である｡高電圧を印加するため､電極部分は容器と接触しないようガラス管により絶

縁してある｡電極構成は､電極ホルダ先端に取り付けたパラジウム針を陽極､セルの

底面及び内壁を陰極とした針対平板電極である｡

テストセルの仕様を以下に示す｡

容量 35cc

電極数 2

真空バルブ 1 S-wagelock社 製 ボールバルブ ss-1GS4

材質 SUS304ステンレス鋼

5.1.2 バックグラウンドレベル

実験結果との比較検討のため､自然界に存在するバックグラウンド中性子及びγ線

の測定を行った｡バックグラウンド中性子計測データのうち代表的なものをFig.11､

Fig.12に示す｡合計2300時間以上に渡って計測されたバックグラウンド中性子計測

データにおいて､カウント数に大きな変動は見られなかった｡測定結果から､平均バ

ックグラウンド中性子数は1時間当たり約9.38個でった｡次に､バックグラウンドγ線

計測データのうち代表的なものをFig.13､Fig.14に示す｡全てのバックグラウンドデー

27



ElectrodeHolderロ:コ□ nl
I l I■ l
l ∫I I I

u.｣∪ --Ⅰnsulator d-needleAnode I-■
akValv?

Fig･10 Testcell(Stainlesssteel)

28

HighVoltage
D.C.PowerSupply



【JnOtU
STunOD]
9tt
!出叫
u
!tu
n

ou

0

5

0

3

2

2

5

0

日H
HH

]

05101520253035404550556065
Tim:Pour]

Method Background

LowerLeve1 7.0 【Ⅴ]

WindowVolt喝e 1.0 【Ⅴ】

Average 10.9 【C仙】

Fig･ll TimedependenceofneutroncountswithaPd-needleinD2gas

29



【JnOWSl
unOD]91題
的uptmou

0

5

0

3

2

2

5

0

1

1
_l I_ .l L H L 1 ... " I I

0 5 10 15 20 25 30′35 40
Tim e【ho u r 】

Method Background

LowerLeve1 7.0 [Ⅴ]

WindowVoltag e 1.0 [Ⅵ

Average 8.27 【C/叫

Fig･12 TimedependenceofneutroncountswithaPd-needleinD2gas

30



Background

0

0

4

2

1

1

0

0

0

0

0

0

0

0

0

00

00

0

0

0

0

00

′hU

Slu
n
O
O
tt2
10
5.
0

0

0

0

0

0

0

0

4

つー

0 1000 2000 3000 4000 50006000 7000 8000

Energy (keV)

Fig.13 Tbe Spectrum ofBackground Gamm a-Ray (54hours)

31



Background

Slun
OOT
d
t
0
5
.

180000

160000

140000

120000

100000

80000

60000

40000

20000

0

0 10002000300040005000600070008000

Energy(keV)

Fig.14The Spectrum of Background Gamma-Ray (100hours)

32



タにおいて､600keV,4MeV付近に大きなピークが見られる傾向があり､エネルギース

ペクトルについては総じて類似したものが得られた｡これらのデータにより､実験デー

タとの比較検討を進めた｡

5.1.3 実験方法及び結果

前処理を経たパラジウム針電極を､Fig.10のテストセル内部の電極ホルダに取り付

け､電極間隙が約10mmとなるように針電極の位置をネジで国定する｡続いてテストセ

ル内部を10~Ztorr程度まで脱気し､重水素ガスを2気圧で24時間封入する｡直ちに電

極間に418kVの直流電圧を印加し､グローコロナ放電を形成し､重水素吸蔵パラジウ

ムに変動を与えて､内部の重水素の拡散を促進した｡この際､電極間に流れるアース

電流は数〟A程度であった｡電圧の印加と同時に､中性子計測(2.2参照)及び γ線

計測(3.2参照)を開始する｡電圧印加と計測は､1回の試行につき24-100時間の間で

行った｡全試行回数は59回､中性子計測については全ての試行について行い､γ線

については14回の試行で計測を行った｡

まず､中性子計測の結果について代表的なデータをFig.15からFig17に示す｡グラ

フは､横軸が時間､縦軸が1時間当たりの中性子計測数となっており､中太線は平均

カウント数を示す｡グラフの下には､上から順に､実験方法､試料の吸蔵率､封入ガス

の種類､試料の極性､印加電圧､そして1時間当たりの平均計数率を示す｡

Fig.15は､吸蔵率0.31のパラジウム試料を用いて行った実験結果である｡実験開始

から約45時間経過した所に若干高いカウントが見られるが､これはバックグラウンドの

変動によるものと考えられる｡f■ig.16は､吸蔵率0.64の試料を用いて約168時間の計

測を行ったものである｡計測系は100時間以上計測不能であるため､図中の平均カウ

ント数については100時蘭経過した時点での値である.全168時間の計測における平

均計数率を計算したところ､1時間当たり6.28カウントとなり､図中の平均カウントと大

差が見られなかったoFig.17は､吸蔵率0.29の試料を用いて行った実験であるC以
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前の研究において､過剰中性子の放出が冬季に行った実験において多く見られたと

いうことがあった｡その条件に近付けるため､ガスを封入したテストセルを冷凍庫に24

時間保管して冷却した後に行ったのが本実験である｡電圧は､結露による影響を考

慮して､はじめ2kVを印加し､その後4kVに増加させた｡平均カウント数は､9.06カウ

ントとなり､実験データの中では僅かに高くなったが､バックグラウンドと比較してみる

と大きな差は見られない｡

次に､γ線計測の代表的な実験結果をFig.18からFig.20に示す.グラフにおいて､

横軸はγ線の-エネルギー(key)､縦軸は実験計測時間における累積カウント数を示し

ている｡グラフの下には､上から順に､実験方法､試料の吸蔵率､封入ガスの種類､

試料の極性､印加電圧､そして総計測時間を示す｡

Fig.18は､吸蔵率0.31のパラジウム試料を用いて､Fig.15に示す中性子計測と同時

に行った実験結果である｡電圧の印加と計測は74時間行ったが､バックグラウンドと

の顕著な違いは見られない.Fig.19は､比較的高い吸蔵率0.68の試料を用いて48時

間の計測を行ったものである｡バックグラウンドとの相違は見られない｡Fig.20は､低

い吸蔵率0.07の試料を用いて99時間の計測を行った実験である｡バックグラウンドと

比較してみると大きな差は見られない｡

このように､加圧グロー放電においては､どのデータからもバックグラウンドとの相

違は見られなかった｡

5.2捕獲中性子触媒核融合(TNCF)モデル検証実験

5.2.1 捕獲中性子核融合モデル

従来の原子核物理学では､重陽子同士の融合反応は､次式

;d+ミdぅ;H40.82MeV)+.ln(2.45hleV) -(式5･1)

ミd+:dぅ:t(1.01MeV)+:p(3.02MeV) ･･･(式5･2)

のように考えられ､この2つの反応分岐割合は理論上1:1である｡しかし､固体内核

反応においてこれらの反応の再現性は低く､また起こった場合でもトリチウムが中性
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子に比べて105-106倍も多ぐ生成されるという報告(トリチウム異常)や､トリチウムは

､(式5.2)以外の反応によって生成されるのではないかという推測もなされている｡

この実験事実を説明付けようとするモデルは多数提案されて桑り､そのなかの一つ

に､静岡大学の小島が提唱する捕獲中性子触媒核融合(TNCF:TrappedNeutron

catalyzedFusion)モデル(3)がある｡とこに､TNCFモデルの概要を示す｡

豊富なバックグラウンド中性子が存在する場合､パラジウム等の媒質金属中に多

量の熱中性子が捕獲され､金属の原子核と相互作用して安定化する｡この安定化

した金属原子に強い摂動を与えた場合に､トリガー反応と呼ばれる以下の反応

.ln+:p→;d(1.33keV)+ Y(2.22MeV) -(式5.3)

.ln+‡dぅ言t(6.93keV)+Y(6.25MeV) -(式5.4)

が起こり､加速された重陽子dや三重陽子tが(式5.1)､(式5.2)及び以下の反応

:p+:di:H45･35keV)+Y(5･49MeV) ･･･(# ･5)

;d+:dぅ;H476.OkeV)+Y(23･8MeV) ･･･(式5･6)
31t+21d→42H申･5MeV)+ n(14･1MeV) ･･･(式5･7)
:d+:Hei:H43.67MeV>:p(14.68MeV)･･･(# ･8)

のように､他の粒子や核と反応して高い確率で粒子やエネルギーを増殖し､さらに

次々と連鎖的な反応を起こすというものである｡

5.2.2テストセル

本実験に用いたテストセルをFig.21に示す｡このテストセルの特徴は､容器及びふ

たの部分が真鉄製であり､陰極に銅板を用いてある｡真鉄製の電極ホルダと容器は､

ガラス管とTorrSealにより絶縁されており､沿面放電の影響を考慮して､ガラス管を

多少長めにした｡テストセル内壁-の放電を防ぎ､針先端に電界を集中させるため_､

中空円筒状のデルリン壁を設けてある｡ また､このデルリン壁は､TNCFモデルにお

ける熱中性子の捕獲に対して効果的に働くことが期待できる｡形状については､以前

の研究で過剰中性子を放出した試行の際に用いたテストセルに類似した設計とした｡
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Fig-21 Testcell(Brass)
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電極構成は､電極ホルダ先端に取り付けたパラジウム針を陽極､銅板を陰極とした

針対平板電極である｡テストセルの仕様を以下に示す｡

容量 80cc

電極数 2･

真空バルブ 1 (秩)草野化学器械製作所 製

高真空グリースレスバルブ LHV-10

材質 容器本体 :真鎗

電極ホルダ:美鈴

陰極 :鍋

5.2.3実験方法及び結果

本実験は､TNCFモデルを検証するため､屋外に設置したテント内において行った｡

テントのスペースや装置の関係上､放射線の計測は行っていない｡重水素を使用し

た実験との対照実験として､重水素ガスの代わりに軽水素ガスを用いた試行も併せて

行った｡

前処理を経たパラジウム針電極を､Fig.21に示す真鏡製のテストセルに取り付け､

ギャップ長10mm の針対平板電極を構成する｡続いてテストセル内部を､10~2Torr程

度まで減 圧 し､重 水 素もしくは軽水 素ガスを2気圧 で12-24時 間封入 す る｡

Fig.21に示される直流電源により､電極間に直流5kV を印加し､グローコロナ放電を

形成する.電圧の印加は､1回の試行につき61358時間にわたり行った｡全試行回数

は14であり､重水素を用いた試行を9､軽水素を用いた試行を5回行った｡ 試行 後

のパラジウム針電極は､各種表面分析装置によって表面付近の元素分析が

行われた｡

Tablel､Table2にそれぞれ重水素を用いた場合と軽水素を用いた場合の実験パラ

メータを示す｡左から順に､実験番号､吸蔵率､焼き鈍し温度､印加電圧､電圧印加

43



時間を示した｡

Ex.number D/Pd Am ealingtemperature Voltage Experimenthour

5F97GOl D2 0.53 400℃ PressurizedGlow/5kV 70hours

5F97GO2 D2 0.64 5.00℃ PressurizedGlow5kV 220hours

5F97GO3 D2 0.14 800oC PressurizedGlow5kV 358,hours

5F97GO6 D2 0.08 700℃ PressurizedGlow5kV 24hours

5F97GO7D D2 0.69 800oC PressurizedGlow5kV 36hours

5F97GO8D D2 0.62 800oC PressurizedGlow5kV 6hours

5F97GO9D D2 0.62 800oC PressurizedGlow5kV 12hours

5F97G13D D2 0.68. 800oC PressurizedGlow5kV 48hours

Table.1ExperimentalParameteratGlowDischargeinD2Gas

EX.number H/Pd Am ealingtemperature Volt喝e Experimenthour

5F97G15H H2 0.98 800oC PressurizedGlow5kV 36hours

5F97G16H H2 0.91 800oC Pressurized'Glow5kV 12hours

5F97G17H H2 1.09 800oC PressurizedGlow-5kV 24hours.

5F97Gl8H H2 0.81 soo℃ PressurizedGlow5kV 48hours

Table.2ExperimentalParameteratGlowDischargeinH2Gas
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第6章 パラジウム板電極を用いたグロー放電法

6.1パラジウム板陽極を用いた低気圧グロー実験

6.1.1テストセル

本実験で用いたテストセルをFig.22に示す｡このテストセルの特徴は､容器及びふた

の部分が真鉄製であり､また､内壁がガラス製であるため:放電状態を目視により確認

できるという点にある｡電極台がネジ式になっており､ギャップ長を変えることも可能であ

るOしかし､真鏡とガラス部分を接着するのにTorrSealを多用しているため､加圧状態

での実験には適していない｡よって､このテストセルは低気圧状態での実験にのみ用い

た｡電極構成は､電極台に取り付けた重水素吸蔵パラジウム板を陽極､テストセルの上

部真鏡板を陰極とした平板対平板電極である｡テストセルの仕様を以下に示す｡

容量 95cc

電極数 2

真空バルブ 1 (株)草野化学器械製作所 製

高真空グリースレスバルブ LHV-10

材質 上下のふた部分 :真鏡

電極台 :真鏡

内壁 :パイレックス管 (451)

6.1.2実験方法及び結果

重水素吸蔵パラジウムを､テストセルの電極台に設置し､ギャップ長が約10mmとなる

ようにする｡続いてテストセル内部を10~2Torr程度まで脱気し､真空計を確認しながら重

水素ガスをおよそ3Torr封入する｡直ちに電極間に1.4-4.2kVの直流電圧を印加Ltグ

ロー放電を形成する｡この際､テストセル内には､電極の形状と同じ広さを持つ薄紫色

の陽光柱が見られる｡この際､電極間に流れるアース電流は数mA程度であった｡電圧

の印加と同時に中性子､γ線の計測を開始する｡電圧の印加と計測は1回の試行につ

45



Valve

Fig.22TestCell(Brass,AnodeType)
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き60-90分の間で行われた｡全試行回数は3回であり､γ線計測については全試行につ

いて行い､中性子計測については1回の試行においてのみ行った｡次に､実験結果に

ついて述べる｡

中性子計測の結果､1時間当たり約9カウントとなり､バックグラウンドと比較して差は見

られなかった｡γ線計測の結果のうち､代表的なデータをFig.23,Fig.24に示す｡横軸

はγ線のエネルギー(keV)で､縦軸は累積カウント数を示している｡グラフの下には､上

から順に､試料の吸蔵率､封入ガス､試料の極性､印加電圧､そして総計測時間を示す｡

Fig.23(97pO2)は､吸蔵率0.62のパラジウム板を用いて行った実験結果である｡印加電

圧は1.9kV､封入ガス圧は3Torrで､70分間計測を行った｡バックグラウンドと比較して､

大きな差は見られないo Fig.24(97PO3)は､吸蔵率0.68のパラジウム板を用いて行っ

た実験結果である｡封入ガス圧は3Torrに設定したが､放電開始電圧はやや高めの

4.2kVであり､実際にセル内圧が3Torrであったかどうかは′不明である｡計測は70分間

行った｡Fig.23と同様､バックグラウンドと比較して大きな差は見られなかった0

6.2パラジウム板陰極を用いた低気圧グロー実験

6.2.1テストセル

本実験で用いたテストセルをFig.25に示す｡このテストセルの特徴は､Fig.22のテスト

セルと同様に容器及びふたの部分が真鉄製であり､内壁はガラス製である｡本実験で

は､重水素吸蔵パラジウム板を陰極に用いて実験を行うため､Fig.22のテストセルとは

構造が異なる｡電極構成は､直径10mmの真鉄製円筒の先端に厚さ0.02mmの金箔を

巻いたものを陽極､テストセルの底部真鏡板の中心においた重水素吸蔵パラジウム板

を陰極とした平板対平板電極である｡真録は､純度の低い金属の合金であり､放電によ

るスパッタリングの影響により､パラジウム板陰極が汚染されることが予想された｡このた

め､金属の中でも表面が清浄な金を陽極に用いた｡ギャップ長は約15mmである｡

Fig.22のテストセルと同様に､TorrSealを多用しているため､加圧状態での実験には適

していない｡よって､このテストセルは低気圧状態での実験にのみ用いた｡
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テストセルの仕様を以下に示す｡

容量 80cc

電極数 2

真空バルブ 1 (秩)草野化学器械製作所 製

高真空グリースレスバルブ LHV-10

材質 上下のふた部分 :真鎗

陽極ホルダ :真鎗

陽極 :金箔 (厚さ0.02mm)

内壁 :パイレックス管 (454,)

6.2.2実験方法及び結果

重水素吸蔵パラジウムを､テストセル底面の中心に設置する｡続いてテストセル内部を

10~2Torr程度まで脱気し､真空計を確認しつつ重水素ガスをおよそ3Torr封入する｡直

ちに電極間に500-1600Vの直流電圧を印加してグロー放電を形成する｡テストセル内

には､薄紫色の陽光柱が見られる｡この際､電極間に流れるアース電流は数mA程度で

あった｡電圧の印加と同時に中性子､γ線の計測を開始する｡電圧の印加と計測は1回

の試行につき1時間行われた.全試行回数は28回であり､γ線計測については全試行

について行い､中性子計測については､10回の試行において行った｡次に､実験結果

について述べる｡

中性子計測の結果､1時間当たり4111カウントとなり､バックグラウンドと比較して大き

･な差は見られなかった.γ線計測の結果のうち､代表的なデータをFig.26-Fig.29に示

す｡横軸はγ線のエネルギー(keV)で､縦軸は累積カウント数を示している｡グラフの下

には､上から順に､試料の吸蔵率､封入ガス､試料の極性､印加電圧､そして総計測時

間を示す｡Fig.26(97PO6)は､吸蔵率0.72のパラジウム板を用いて行った実験結果であ

る｡横軸の最大 γ線エネルギーは､8188keVであるo印加電圧は500V､封入ガス圧は

3Torr二で､1時間計測を行った.バックグラウンドと比較して大きな差は見られないO
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28試行中10回の試行において､バックグラウンドデータと比較して何らかの形で相違

が見られたが､ここではその中の3例について示すo Fig.27(97P14)は､吸蔵率0.71の

パラジウム板を用いて行った実験結果である｡Fig.26同様､機軸の最大 γ線エネルギ

ーは､8188keVであり､縦軸のカウント数は対数表示である.印加電圧は760V､封入ガ

ス圧は3Torrで､計測は1時間行った.スペクトルによれば､73keV､101keV付近に小さ

なピークが見られる｡

Fig.28(97P13)は､重水素吸蔵の有無による結果の違いがあるかどうかを検証するた

め､吸蔵なしのパラジウム板を用いて行った実験結果である｡横軸の最大 γ線エネルギ

ーは､2047keVであり､縦軸のカウント数は対数表示であるO印加電圧は800V､封入ガ

ス圧は3Torrで､計測は1時間行った｡スペクトルによれば､0-114keVまでの区間のピ

ークに異常が見られ､中でも65keV付近に大きなピークが見られる｡

Fig.29(97PO4)は､吸蔵率0.69のパラジウム板を用いて行った実験結果である｡横軸

の最大 γ線エネルギーは､2047keVであり､縦軸のカウント数は線形表示である｡印加

電圧は660V､封入ガス圧は3Torrで､計測は1時間行った｡スペクトルによれば､

106keV付近にバックグラウンドと大きく異なるピークが見られる｡

6.2.3放電バックグラウンド実験結果

前節で述べたように､28回の試行中10回の試行において異常なγ線計測データが見

られた｡これが､ノイズの影響によるものかどうかを検証するため､様々な条件を変えて

102回の放電バックグラウンド実験を行ったが､その際の条件及び実験回数について､

Table.3に示す｡括弧内は注釈である｡電圧印加とγ線計測は1回の試行につき1時間

行い､印加電圧は460-1640V､封入ガス圧は全て3Torrとした｡

実験の結果､102試行中24試行において32keV付近に異常なピークが見られた｡この

部分のピークは､印加電圧が比較的低い場合に見られることが多く､放電に起因するノ

イズの可能性が高い｡また､いくつかの試行では､不特定のエネルギーに大きなピーク

が見られた｡これらの試行においては､実験終了時の放電状態が不安定であった場合
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が多い｡重水素や軽水素ガスを封入した実験において､100keV付近にピークは見ちれ

なかった｡

cad10de Gas(3Torr)D2 H2 Air Total

Brass 10(*1) 10(*2) 22(*3) 42

Ausheet(504) ･10(*4) 10 / 20

Ausheet(104)onAusheet(504) 10(*5) 10 / 20

Pdsheet(104)onAusheet(504) 10 lO(*6)/ 20

Table.3Experimentalconditionofbackgrounddischarge

注釈:32keV付近に異常なピークが見られた試行回数

)

)

I

I

)

)

l

つ
】
3

4

5

′b

*

*

*

*

*

*

(

(

t

(

(

(

10試行中8試行

10試行中7試行

10試行中5試行

10試行中2試行

10試行中 1試行10試行中 1試行

57



第7章 電極表面の元素分析

7.1表面分析装置

ロシアの Ⅰ.B.Savvatimovaらのグループ他は､水素吸蔵金属を陰極に用いたグロー放

電後の電極を表面分析した結果､Al,P,Zn,Br,Kr,Ag,Cd等の元素を検出したことを報告

(2)･(3)している｡このように､質量数が5-150程度までの元素や同位体の間に変換が起こる

現象を核変換(TransmutationPhenomena)という.本研究では､この核変換を検証する

ため､放電実験終了後のパラジウム試料について､二種類の方法により電極表面近傍の

元素分析を行ったO表面分析に用いた方法は､X線光電子分光法(XPS:X-rayPhoto-

electronSpectroscopy)と､エネルギー分散型 X線分光法(EDX:EnergyDispersiveX-ray

sp∝加)S00py)である｡ 以下に､それぞれの分析装置の測定原理について述べる｡

7.1,1Ⅹ線光電子分光法

Ⅹ線光電子分光法は､超高真空中で試料にⅩ線を照射し､放出される電子(光電子)の

エネルギーをェネルギーアナライザーとよばれる装置で測定する分析法である｡励起X線

としてはAlやMgのKα線など､比較的エネルギーの低いものが良く用いられるOエネルギ

ーアナライザーは電場を用いて電子の運動エネルギーを測定する装置で､今回用いたの

は同心半球型(CHA)である｡

ー原子を構成している電子は核から一定の強さの束縛を受けている｡Ⅹ線を当てたときに

放出される光電子の運動エネルギーは､(励起光のエネルギー)-(束縛エネルギー)と

なる｡ 束縛エネルギーは､原則として原子の種類と電子の軌道により一定の値をとるが､

原子が化合物や結晶格子を形成している場合には､自由な状態と比較するとその値が僅

かに変化することが知られており､これを｢化学シフト｣と呼ぶ｡Ⅹ線光電子分光法ではこ

の化学シフトを利用して元素の種類だけでなく､化学状態を知ることができる｡Ⅹ線は､試

料表面から数〟mまで侵入するが､光電子が脱出できる深さは運動エネルギーにより異な

るが､概ね数nmから数 10mmであるため､表面のごく近傍で発生した電子だけが検出され
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る｡そのためⅩ線光電子分光法は表面の化学状態を分析する手法となる｡金属や半導体

などの最表面を分析したい場合は､表面の汚染を取り除くためイオンスパッタリングを行う

｡また､試料の深さ方向の組成変化を知りたい場合は､X線光恵子分析とイオンスパッタリ

ングを交互に繰り返しスペクトルの変化を追跡することもある｡

7.1.2エネルギー分散型Ⅹ線分析法

エネルギー分散型X線分析法(EDX)は､電子線を用いた表面分析法の一つである｡

試料に電子線が入射した際に､試料からは二次電子(微小表面観察)､反跳電子､透過

電子の他に､特性Ⅹ線が発生する｡この特性Ⅹ線は､各元素が固有のエネルギーをもって

いる｡EDX は､この特性Ⅹ線を検出して電気的にエネルギー選別を行なう.これにょり､

試料を構成する元素の種類を分析したり､試料表面における特定の元素の分布状態を観

察することが可能となる｡ EDXの特徴として､分析精度はそれほど高くないが､試料の調

整が容易である点が挙げられる｡また､EDXでは､試料の傾斜や形状に左右されることな

く分析が可能である｡

7.2分析結果

7.2.1 中性子計測実験で用いた試料

実験試行前のパラジウム針先端近傍のⅩPS分析結果をFig.30(a),(b)に示す｡グラフは､

横軸が結合エネルギー(eV)､縦軸は放出される電子(光電子)の最大カウント数を10とし

た場合の相対比を表している｡Fig.30(a)は､パラジウム線をサンドペーパーで針状に研

磨し､その後濃硝酸で表面洗浄を行った試料の分析結果である｡スペクトルによれば､pd

以外にも炭素や窒素のピークが見られる｡これらは､大気からの汚染による付着物である

可能性が高い｡Fig.30(b)は､Fig.30(a)に示した試料の表面を19Åェッチングした後の

分析結果である｡Fig.30(a)に比べ､炭素や窒素が除去され､Pdが支配的であることがわ

かる｡5.1節で述べた加圧グロー放電実験計59回の試行のうち､11回の試料について表

面分析を行った｡その結果をFig.31-Fig.34に示す｡Fig.33(b)及びFig.34(b)はEDXによ
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Fig･30(a)TheXPS spectrum ofPd-needlebefore experiment

1000 800 600 400
BindingEnergy (eV)

Fig.30(b)TheXPSspectJum OfPd-needlebeforeexpe riment
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Fig.31TheXPSspectrum ofPd-needleafterglow dischargeinD2 gaS
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Fig･32TheXPSspectrum ofPd-needleafterglow dischargein D2gaS
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Fig･33(a)TheXPS spectrum ofPd-needle afterglow dischargeinD2gas
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Figl33(b)TheEDX spectrum ofPd-needle afterglow dischargein D2gas
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Fig･34(a)TheXPS spectrum ofPd-needle a,fterglow dischargein D2gaS
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る分析結果であり､それ以外はⅩPSの結果である｡Fig.31(96GO13)は､吸蔵率が

0.48､印加電圧が8kVその後4kV､実験時間が約54時間の試料の表面から9.5Åェッ

チングをした後の分析結果であるoスペクトルによれば､pdゐピークの他にFeのピークが

多く見 られる｡この試 料 については､王水 による処理 はまだ行 っていない｡

Fig.32(97G10)は､吸蔵率が0.29､印加電圧が2kVのち4kV､実験時間が約63時間の試

料の表面分析結果である｡Fig.31と同様に､Feのピークが見られる｡この試料もまた､王

水による処理はまだ行っていない｡Fig.33(a)(97G20C)は､吸蔵率が0.60､印加電圧が

4kV､実験時間が約79時間の試料の表面分析結果である｡スペクトルによれば､pdのピ

ークの他にMm､Naといったピークが見られる｡この試料は､王水処理済みである｡

Fig.33(b)は､Fig.33(a)と同じ試料のEDX分析結果である｡pdのピークの他に､ⅩPSでも

検出されたMnのピークが見られる｡Fig.34(a)(97625)は､王水処理済み､吸蔵率が

0.07､印加電圧が4kV､実験時間が約9冬時間の試料の表面分析結果である｡スペクトル

によれば､Ag､Fe､Cuなどのピークが見られる｡しかし､Cuが検出された付近のエネルギ

ーは､他の多数のデータと比較するとpdである可能性が考えられた｡そのため､EDXによ

って分析を行ったのが､Fig.34(b)である｡結果によれば､pdの他に､Cuのピークが見ら

れ､読み違えではないことがわかった｡

7.2.2TNCf-モデル検証屋外実験で用いた試料

屋外における加圧グロー放電実験14回のうち､13回の試料についてⅩPS分析を行った｡

その結果をFig.35-Fig.40に示すoFig.37(b)及びFig.38(b)はEDXによる分析結果であり､

それ以外はXPSの結果である013試料中3試料において鉄､スカンジウム等の異常な元

素が検出された｡この3試料はいずれも重水素ガスを用い.た試行によるものである｡

Fig.35(5F97GOl)は､重水素吸蔵率が0.53､印加電圧は5kV､実験時間が約70時間の

試料の分析結果である｡スペクトルによれば､sc､Fのピークが見られる｡この試料につい

ては､王水による処理はまだ行っていない｡Fig.36(5f■97GO9D)は､重水素吸蔵率が

0.62､印加電圧は5kV､実験時間が約12時間の試料の分析結果である｡スペクトルによ
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Fig.35TheXPSspectrum ofPd-needleafterglow dischargeinD2gaS
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Fig･36TheXPSspectrum ofPd-needleafterglow discharge in D2gaS
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Fig･37(a)TheXPS spectrum ofPd-needle afterglow discharge inD2gas
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66



叫
ヽ
(
巴

tt

1000 800 600 400
Zlindin9Energy (eV)

200 0

Fig･38(a)TheEPS spectrum ofPd-needle afterglow dischargei巧D2gas
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Fig･39TheXPS spectrum ofPd-needleafterglow dischargein H2gas
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Figl40TheXPSspectrum ofPd-needle afterglow dischargein H2gaS
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れば､Feのピークが見られる｡この試料は､王水処理済である｡Fig.37(a)(5F97GO3)は､

王水処理済､重水素吸蔵率が0.14､印加電圧は5kV､実験時間が約358時間の試料の

分析結果である.スペクトルによれば､Feのピークが多く見られる.この試料について

EDX分析を行ったのが､Fig.37(b)である｡ⅩPS､EDXの試料計測範囲がともに微小であ

るため､同一の箇所を分析するのは困難ではあるが､可能な限り近い箇所での測定に努

めたoこれによると､pd以外の元素のピークは見られない.Fig.38(a)(5F97G13I))は､王

水処理済､重水素吸蔵率が0.68､印加電圧は5kV､実験時間が約48時間の試料の分析

結果である｡スペクトルによれば､pd以外ではモリブデンのピークが多く見られる｡また､

他のスペクトルに比べて形状が急峻になっている｡このことから､Ⅹ線が試料に正確に照

射されておらず､Ⅹps装置のモリブデン製マスク(試料押さえ板)に照射されてモリブデン

が検出された可能性が考えられた.この試料についてEDX分析を行ったのが､Fig.38(b)

である.これによると､pdピークの右側の領域に元素は見られない｡

Fig.39(5F97G16H)は､軽水素を用いた対照実験後の試料の分析結果であるo試料は

王水処理済､軽水素吸蔵率0.91､印加電圧5kV､実験時間約12時間である｡このスペク

トルによれば､pd以外のピークは見られないo_Fig･40(5F97G17H)もまた､軽水素使用実

験後の試料の分析結果である｡試料は王水処理済､軽水素吸蔵率1.09､印加電圧5kV､

実験時間約24時間である｡このスペクトルによると､Pd以外にCuのピークが見られる｡こ

れは､テストセルの陰極がCu製であり､電界によって削り取られたCuが舞い上がって針に

付着したと考えられる｡このように､軽水素を用いた試行後の試料からはとくに検出元素

は見られなかった｡

7.2.3 低気圧グロー実験で用いた試料

低気圧グロー実験28回のうち6回の試料についてXPS分析を行ったOそのうちの 1試

料の分析結果についてFig.41に示す｡スペクトルにおいて､Feのピークが見られる｡また､

0ls-とcls-の間にある2本の極大など-クは､図には表示されていないがパラジウムの

ピークを示すものである｡残りの5試料については､Pd以外の元素は見られなかった｡
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Fig･41TheXPSspectrum of Pd-plateafterglow dischargein D2gas
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第8章 ま と め

直径 0.5mm､長さ30mmのパラジウム線を研磨して針状とし､焼きなまし後に､2気圧の重水素に

24時間放置して重水素を吸蔵させた｡パラジウム針を陽極､テストセルの内壁および底部を陰極､ギャ

ップ長を10mmとして､針対平板電極を構成し4-8kVの直流電圧を印加して､グロ十放電を形成した｡

電圧印加と同時にヘリウム3比例計数管により過剰中性子を､Nalシンチレーションカウンターによりガ

ンマ線(嵩エネルギー電磁波光子)の計測を行った｡1試行の電圧印加時間(中性子とガンマ線の計測

時間)は24-100時間であるo全試行回数は59である.中性子､ガンマ線ともバックグランドを越える

値はどの試行でも得られなかった｡試行終了後lOく線光電子分光法(Xps)およびエネルギー分散型X

線分光法(EDX)により､針電極先端表面の元素分析を行った｡11試料中4試料において鉄､マンガン､

銅､銀がxpsにより検出された｡マンガンが検出されたパラジウム電極についてはEDXでもマンガンが

観られる｡

バックグランド中性子が比較的豊富な屋外において同様なテストセルを用いて同様な試行後lゴくPS

による元素分析を試みた｡ただし､この屋外の実験では中性子とガンマ線の計測を省いている｡13試

行中3試行で用いた3パラジウム電極において鉄､スカンジウムが検出された｡

さらに､低気圧グロー放電用のテストセルを用いて､内部の重水素圧を3TorTとして低気圧グロー放

電状態を1時間保ち､その間､ガンマ線と中性子の計測を行った｡電極構成は準平板対平板(棒対平

板)である｡棒側を陽極､平板側を陰極とし､平板電極上に重水素を吸蔵させた厚さ0.3mm､直径 10

mmのパラジウム円板を配置した｡バックグランドを越える中性子計測数はなかったが､28試行中10

試行においてガンマ線スペクトル上にバックグランドとは明らかに異なるピークが認められた.このピー

クは106keVのエネルギーの電磁波(ガンマ線)に対応している｡放電に伴うパラジウム中の重水素原

子の移動がパラジウム中またはその表面近傍において核反応を誘起したと考えられる｡また､ガンマ

線が観測された1つのパラジウム板電極でXPSにより鉄が検出された.
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