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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ることを考えるとき､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｡とりわけエネルギー資源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

剰熱が発生し新たな元素が生成されることが多くの研究者により認められているが､その

発現機構は解明されていない｡他方､重水素ガスをパラジウムなどの直接吸蔵させた試料

を用いる､いわゆるガス法などでも実験後の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/=とが多数報告されている.これらの結果から､これま

で常温核融合と呼ばれてきた現象は固体内核反応と呼ばれるようになった｡ガス法の中で

もパラジウムなどの水素吸蔵個体を電極として用いてグロー放電を起こし､個体内におけ

る核反応を調べる研究は､生成元素の判別や発生粒子のエネルギー計測など核反応の機構

究明に結びつくデータ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気圧の重水素中であらかじめ重水素吸蔵

させたパラジウム針を電極とする実験を行い､核反応の検証を行ってきた｡そこで､この

研究では､重水素吸蔵パラジウム板を陰極として､約3Tbrrの重水素ガス中でグロー放電

状態を保ち､その間に過剰中性子とガンマ線およびⅩ線を計測する実験を行った｡さらに､

実験試行後のパラジウム試料表面で生成される元素の分析とオートラジオグラフィーを行

い､反応機構に関する考察を加えた｡
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第 1章 緒 言

従来の水素吸蔵性金属を用いた固体内核反応 に関するいくつかの研

究か ら､過剰熱発生の条件 として最低吸蔵率や電流密度などが解明さ

れているが､過剰熱発生の再現性が著 しく低い｡これは主にパラジウム

などの電極試料の作成法が確立 されていないためである｡個体内核反

応の研究は重水の電気分解法により始まったが､水の電気分解法は吸

蔵効率か低 く､過剰熱発生に至るまで1ケ月以上の長い反応準備期間

を要するため､研究効率が著 しく低い｡これに対 し､絶縁物 としての塞

水素ガスの特性 を利用する方法では､パラジウム電極に 1日程度の短

い時間で吸蔵効率を上げることができるので実験効率が高い｡ この手

法はパラジウム等の金属電極を流れる電流を制御することが容易であ

るため実用的見地か ら大規模の装置に発展 させ易い｡

チタンなどの金属に重水素を吸蔵 させ圃体内核反応 を調べる研究は

イタリアで始ま り､ロシア､中国を中心に低気圧 中ガスグロー放電を刺

用 した反応誘起および生成元素の分析が行われている｡ これに対 し､節

究代表者 は､重水素ガスを加圧ガスとして用いて､併せて高電界を印

加することにより短時間に重水素を電極試料に吸蔵 させ ることにより

吸蔵効率を上げる方法を開発 してきたが､多 くの改良すべきことが残 さ

れている｡

これまでの研究代表者の研究結果の中で重要なものに､ 5MeV以上

のエネルギー粒子､パラジウム試料か らの吸蔵重水素の突発放 出､温

度の異常上昇の 3現象が同時に観測 されることがある｡ これは､吸蔵

率が高 くても重水素吸蔵前後で格子定数は変わ らない試料でのみ起こ

る｡ (一般的に､吸蔵率0.45を超えるとパラジウムは α相からβ相に変

わ る｡) しか し､このようなα相を維持する試料-は希にしか得 られず､

その試料作成法は未だ不明である｡以上のことから､温度および重水

素吸蔵 と放出の反復が吸蔵率に及ぼす効果を調べる必要がある｡
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個体内核反応は金属試料表面近傍で起きること､さらに､反応の結

果いくつかの元素が生成 されることが多 くの研究者 が認 めている｡しか

し､国内外の研究では生成元素 として- リウム､ トリチウム､プロ トン

のみを調べるのが殆 どである｡これ ら元素に加え炭素よりも質量数が大

きい多種類の重元素の生成に着 目すべきである｡試料表面で生成 され

た元素は､飛行時間型二次イオン質量分析装置 (TOP-SIMS) などに

より分析 ･確認す る必要がある｡

常温核融合 として1989年に発表 され､現在 は固体 内核反応 と呼ばれ

ている現象は､現在 も様々な研究機 関により検証実験が行われている

にもかかわらず､再現性に乏 しいとい う理 由か らか､この現象の報告か

ら12年を経た現在においても飛躍的な進展がみ られない｡この実験では

存在するパラメータが非常に多く､あるパラメータが､どのように核皮

応に関わっているかを特定することは非常に困難である｡例えば､放射

性元素の場合に半減期は知 られている､が､ある1個の原子が何時崩壊す

るかを知ることは困難である｡これ と似た様に､常温付近における固体

内核反応現象では､吸蔵試料 内部で複雑な変化が起きてお り､それに

は多分に類似の不確 定要素を含む ことが考えられる｡その根拠の一つ

に､同じ実験条件下でも､生成 された りされなかった りといったことに

加えて､生成 される元素にも違いが見 られるためである｡従って､この

条件で行 うと固体 内核反応が生 じ易い､とい う必要条件を探 る研究か

ら､この条件で行 うと必ず個体内核反応が起 こる､ とい う十分条件を

探 る研究-の発展が望まれる｡

以上のことをふまえ､この研究では重水素急蔵パラジウムでの過剰熱

の発生 と新元素の生成の機構 を探 ることを目的 として､以下の 2つの

実験を行った｡

(1) 重水素吸蔵パラジウム板を陰極 として､約 3Torrの重水

素ガス中でグロー放電状態を保ち､その間に過剰 中性千

とガンマ線およびⅩ線を計測する実験｡ (略称 :ガスグロ
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(2)

-放電法)

重水素 を吸蔵 させたパラジウム板の片面のみを酸化マン

ガン薄膜で被服 し､これに真空 中で 4アンペアの直流電

流 を流 し､その間のパラジウムの温度変化 とパラジウム

板か ら発生す るガスの質量分析 を行 う実験｡･ (略称 :電

流励起真空法)

以上の実験後､い くつかのパラジウム試料に対 してオー トラジオグ

ラフィーによる放射線の検出 とSIMSによる元素分析 を行った｡これ

により､個体内核反応の発現機構 に関 して考察する｡

3



第 2章 実験 方法

2.1 ガンマ線計測

2.1.1 固体 内核反応 とガンマ線計測

圃体内核反応の検証には種々q)1次生成物等の測定が不可欠である｡

ガンマ線 は中性 子 と共に電荷 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｡ ガンマ線のエネルギースペク トル もまた､核反応

の直接証拠である｡このことか ら､本研究ではガンマ線計測を行 った0

2.1.2 ガンマ線検 出器 とその特徴

本研究で用いたガンマ線計測系の装置構成を図1に示す｡NaIシンチ レ

ーシ ョンカウンターにガンマ線が入射す ると､シンチ レータと呼ばれる

発 光 体 が 原 子 を 励 起 す る｡ これ が 基 底 状 態 に 遷 移 す る 際 ､

ガ ンマ線 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ガンマ線のエ

ネルギーに対応 したチャネル ごとに振 り分けられる｡このガンマ線信号

をコンピュータにより処理 し､自動計測及びデータの記録 を行 う｡以下､

各機器について説明する｡

2.1.2･1 甲aIシンチ レーションカウンタ一

本研究で用いたガンマ線検 出器は､微量のタリウム (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｡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
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チレ一夕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｡ガンマ線が発光体のN

aI単結晶に入射すると､青 白い蛍光を発する｡これは､ガンマ線によっ

て励起 された原子が元の基底状態に戻 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ル 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0

1.放射線エネルギーの蛍光-の変換効率 (蛍光効率)が高い｡

2.蛍光に対する透明度が高い｡

3.蛍光の減衰時間が短い｡

4.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2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､ズ火 クネル範 囲は

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1次電子でより多 くの2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104倍程度である｡

以下に､NaIシンチレーションカウンターの特性 を示す｡

5



γ線に対す る検 出効率がGeiger-Mueller計数管の10-100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O

シンチ レータの減衰時間が短いため､分解時間が短い｡

シンチ レータに付属する光電子増倍管は､印加電圧の影響を受け

易い｡

外部磁界によるノイズの影響を受け易い｡

2.1.2.2 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 (chargeSensitiveType)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O続いてこの電圧パルスを演算増幅器 によす増幅 し､メ

インアンプに出力す る｡ このプ リアンプの特性 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 く100ns

出力信号減衰時定数50ms

出力ノイズ 実効値で300mV以下である｡

利得 1mV/eV または 6mV/eV どちらか選択

-く1

2.1.2.3 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ーと共に､

ボー ドに内蔵 されてお り､パー ソナルコンピュータのバネに組み込まれ

ている｡メインアンプは､プ リアンプから出力 された信号を更に増幅 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
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える｡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によっ

て決定付けられる. このアンプでは､シェイビングタイ本が3.5nlSに設定I)

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｡

2.1.2.4 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｡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､放射線の持つ様々なェ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､及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操作

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

7ms以下､2048channelにおいて30ms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｡

2.1.2.5 高圧電源

光電子増倍 管 にバ イ ア ス電圧 を供 給す る高圧 電源 は､DC12V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 らなっている′｡高圧電漁 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 ドー陽極の12区間に､印加電圧の1/12をそれぞれ分配する｡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
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り安定化 される｡この高圧電源の特徴を示す｡

･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｡

･消費電力が極 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｡

2.1.2.6 パー ソナル コンピュータ

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Aries3PLUSである｡また､自動計測及び

スペク トルデータし処理に関 しては､EG&G製プログラム〝MAESTRO〝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

rbIS:ir止illaticnGlrIkr:廿ⅢがE虹 EL血 1触 IJtd :瑳控王E3

FMr触 with触 甜plifieradlIV･aply:B3Ki00耳 :設 i

ATPlifierzrdMn:腿 住ⅡE::r【虻E

触 血 軸 :Pr岱i血:血i盛 RIS

2.1.3 ガンマ線計測系の較 正

2.1.3.1 ガンマ線源

計測系の較正のため､セシウム137を線源 として用いた｡ 137csは､β

崩壊 を起 こして準安定核種の 137 mBa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

ルギーを持っ γ線を放 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｡
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2.1.3.2 計測系のパラメータ設定

適切な γ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

メインアンプのシェイビングタイム : 3.5ms

MCAのチャネル数 2048

600V

2.1.3.3 エネルギー較正結果

セシウム137を用いた較正により､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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図 1 ガンマ線計測システム
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2.2 表 面分析

2.2.1 2次イオン質量分析 (SIMS)

試料表面の元素分析 に2次イオン質量分析装置 (SIMS) を使用 した｡

SIMSには､2次イオン質量分析 (D-SIMS) と飛行時間型2次イオン質量

分析装置 (TOト SIMS)の2種類がある｡ 一般にD-SIMSは､連続 ビーム照

射により､Hを含む全元素を数Åから〝mオーダの深 さで分析可能であり､

TOP-SIMSはパルスビーム照射により､表面の結合状態を高感度分析可

能 (有機物分析 可能) とい う違いがある｡そのため､金属元素単体の

分析にはD-SIMSが適 しているが､本研究で使用 したものはTOF-SIMSであ

る｡ 従って､SIMSのスペク トルデータに有機物のピークが現れる可能性

を考慮 しなければならない｡

TOト SIMSは､1次イオン源のGa+を試料表面に照射することにより試

料表面の原子 ･分子がイオン化 (これを2次イオンと呼ぶ) し放出され

る｡イオンを一様電場だけで加速するとイオンは直線軌道をとるが､質

量の違いによって速度が異なる(軽いイオン程早 く検出器に到達する)0

このことを利用 した飛行時間法で､質量分析を行 う｡図2に装置の構成

を示す｡

ll
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2.3 オー トラジオグラフィー

2.3.1 オー トラジオグラフィーの背景

オー トラジオグラフィーは､試料 中の放射性物質の分布を写真乳剤膜

に直接記録する技術である｡放射性核種を含む試料を写真 フイルムと

密着 させ､放出される電離放射線などによって感光 させれば､試料の特

定の場所に沈着 している放射性核種の分布が分かるとい うものであり､

固体内核反応の機構解 明にとって有為な手法である｡

2.3.2 オー トラジオグラフィーの技術

今回使用 したフイルム及び現像に使用 した機材は､取 り扱いが簡易な

ものである｡注意する点は､フイルムに､スクラッチ､指紋を付けない

ように注意することと､フイルムに現像液が行き渡るよう､またフイル

ムが重ならないよう､適度な間隔をあけて､フイルムを現像容器にセ ッ

トすることである｡

2.3.2.1 使用フイルム

計測には､富士写真 フイルム製 NEOPAN400 PRESTOのISO400白黒フイ

ルムを用いた｡これをダークバ ック内で100mm程度切 り出 して使用 した｡

2.3.2.2 オー トラジオグラフィーの手順

オー トラジオグラフィーは以下の手順で行った｡ダークバッグ内で､

感光面を内側にした2枚のフイルム間に試料を挟む (図3)｡ フイルムと

試料を保持するために木製の 自作ホルダーを用いた｡内部を黒色に塗装

した金属缶にこれ らを入れ､ダークバ ッグ内で約3日間放置する｡露光

終了後､ダークバッグ内で試料を取 り出 し､フイルムを現像する｡
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2.3.2.3 フイルムの現像

露光終了時のフイルムは直ちに現像 を行 った.現像樗用いた試薬の

種類 を以下に示す.現像液 を28℃まで温め､現像時間を8分間 とした.

このように現像液を温め､現像時間を長 くすることによりフイルムの感

度を8倍程度の増感が期待できる｡現像液は劣化するため､毎月現像液

を交換 した｡現像が終わった後のフイルムを定着液 中で20分間接拝 し､

その後水洗いを1時間行った｡水洗い後 ドライウェルで表面を洗い､ 自

然乾燥 させ る｡

現像液 スーパープロ ドール

定着液 フジフィックス

水洗い促進剤 ドライウェル

(全て富士写真 フイルム株式会社製)

また2度ほど上記のISO400白黒 フイルムの代わ りに､X線 フィルムを用

いて同様の処理を行った｡
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2.4 実験 手順

2.4.1 実験前処理

2.4.1.1 試料作成

本実験では､純度99.95%のパラジウム(Pd)板を試料 として用いた｡厚

さは0.1mmと1.0mmの2種類である｡

･厚 さ0.1mmPd板は､10mm四方､もしくは2mmX25mmで切断 した｡

･厚 さ1.0mmPd板は､10mmX12.5mmで切断 した｡

切断にはセラミック製のハサミを用い､片面に判別可能なよう.旦こ記号

を彫 り､オー トラジオグラフィーでの試料位置の判別用に試料の角を一

部切断 した｡

2.4.1.2 王水処理

実験試行後にパラジウム試料の表面分析 を行 う場合があり､実験に

用いる試料は清浄に保つことが必要である｡試料切断時の汚染を極力

避けるため､切断 した試料を最初にアセ トン(純度 >99%)溶液 中に入れ､

超音波洗浄器で洗浄を行った｡この処理は､パラジウム試料表面の油分

の除去が 目的である｡次に､王水処理法により表面洗浄を行った｡王水

は､濃塩酸 と濃硝酸 とを体積比で3:1に混ぜた溶液であり､白金､金を

溶かすことができる｡王水に､予めアセ トンで洗浄 した試料を入れ､約

100秒間放置する｡その後､蒸留水で濯いだ後､蒸留水で超音波洗浄を

行い､王水を除去する｡

その後､十分に乾燥 させる｡

2.4.1.3 アニー リング

圧延処理によりPd板 中では結晶構造の歪みが生 じ､これが重水素吹

蔵を妨げることが考えられるため､パラジウム試料を焼き鈍 しした｡こ

の焼き鈍 Lには､図4に示すアニー リング装置を用いて､真空中で約80
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図4 アニーリング装置
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0℃､3時間加熱する｡その後室温まで 自然冷却する｡

吸蔵率が期待値 (約D/Pd=0.7)まで到達 しなかった場合､もしくは実

験後の試料を表面分析 にかける場合は､400℃ で1時間加熱 し､試料内

部の残留ガスを取 り除 く｡

2.4.1.4 重水素吸蔵

パラジウム試料の質量を測定する｡その後､試料を図5の様なセルに

入れ真空引きし､平均5atm(3-8atm)の重水素で満た し､放置すること

により試料内部に重水素が吸蔵 される｡吸蔵時間は半 日か ら18日間 (平

均2日間)である｡その後､取 り出した試料の質量を測定 し､吸蔵率を

算出する｡

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の原千

個数比D/Pdを計算 し､この値を吸蔵率 とした｡

以下に､吸蔵率の算出に用いた式を示す｡

吸蔵率D/Pd=(MD / Mp｡)×(MaHe.-Mbef｡.e)/Mbe.O,e

=52.8276×(Mat.C,-Mbef｡re)/Mbef｡re

パラジウムの質量数 Mp｡=106.4 重水素の質量数MD=2.0141

吸蔵前のPd板の質量 :Mbef｡,e 吸蔵後の質量 :Matte,

2.4.1.5 処理の組み合わせ

上で述べた処理を次のような順番で行った｡
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図5 ガス吸蔵用セル
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厚 さ0.1mm Pd板 (10mmXIOmm)

アニー リング､王水処理

王水処理､重水素吸蔵

王水処理.､アニー リング､王水処理､重水素吸蔵

王水処理､アニー リング､重水素吸蔵

厚 さ1.0mm Pd板 (10mmX12.5mm)

王水処理､重水素吸蔵

王水処理､アニー リング､重水素吸蔵

15試行

33試行

30試行

30試行

3試行

3試行

王水処理､アニー リング､片面Au蒸着､重水素吸蔵4試行

王水処理､片面MnOxスパ ッタリング､重水素吸蔵 4試行

厚 さ0.1mm Pd板 (25mmX2mm:スキー板形状 と呼称)

王水処理､重水素吸蔵

王水処理､アニー リング､王水処理､重水素吸蔵

厚 さ0.1mm Pd板 (10mmXIOmm)を5枚重ねにしたもの

王水処理､重水素吸蔵､グロー放電

以上の合計 135試行である｡

5試行

6試行

2試行

2.4.2 グロー放電

2.4.2.1 テス トセル

テス トセルは､図6に示す形状をしてお り､上下部分は真鉄製であ り､

側面部分がガラス製である｡ガラス部分により､肉眼による放電状態の

確認が容易であるO真鏡 とガラス部分の接着にTw 生血を用いているため､

低気圧で実験を行った｡テス トセルの電極部分 も真鎗製であるため､そ

の 部 分 か ら の 汚 染 を 低 減 さ せ る た め 陽 極
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先端 には金 箔 (厚 さ0.02mm) を使用 し､陰極部分 には金板 (厚 さ

0.1mm) を配置 した｡電極を金で覆 うことによる汚染低減効果は､覆わ

ない場合 との比較実験を行わなかったため､現時点では分か らない｡ギ

ャップ長は主に10mmである (スペーサー使用時は5mm) ｡セル開 口部の

密 閉には､運動用0-リング (p-60)を使用 した.

テス トセルA (裏鉄､ガラス製) (pd板実験用)

容量 :71cc (スペーサー使用時 :65cc)

勢 <jレブ:高車聖グリースレスバJtj7hN-10瞬弼 酢所

電極数 :2 (上部 :陽極 底部 :陰極)

内壁 :パイレックス (直径45mm)

テス トセルB (鼻鏡､ガラス製) (スキー板状Pd実験用)

容量 :74cc

電極部を除き､他の仕様はテス トセルAと同様である｡

2.4.2.2 グロー放電

5.1で作成 した試料をセルの底面に置き､テス トセル内部を約10~2To

rrまで脱気する｡その後､重水素ガスを封入 し､再度真空ポンプで真空

引きし､真空計が3Torr程度 を指示すると同時に､セル上部の真空バル

ブを閉 じる｡

セルを移動 し､実験装置にセ ッ トした後､ 600V程度 (最高2000V､放

電開始時電圧)の直流電圧印加 により､グロー放電状態を1時間形成す

る｡アースに流れる電流は､2- 6mAである｡

放電実験 中､ガンマ線計測を行った｡

中性子計測に関 しては､厚 さ0.1mmPd板での放電実験 中､49試行 (ア

ニー リング+王水処理の放電 15試行 中14試行､王水処理 +重水素吸蔵

の放電32試行 中31試行､スキー板形状の試料では､4試行)行った｡
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2.4.3 オー トラジオグラフィー

1時間グロー放電状態 下に置いた試料 を､オー トラジオグラフィーに

より放射線検 出を試みた｡

2.4.4 2次イオン質 量分析 (SIMS)

グロー放電後のいくつかの試料 に対 し､試料 内部の残留D2ガスを放

出 させ るため､脱ガス処理 を行 った後､2次イオン質量分析装置 を用い

て表面分析 を行 った｡
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第3章 実験結 果

3.1 中性 子 計測 の結果

中性 計測は､以下の3つの条件の試料で行った｡

(∋厚 さ0.1mmPd板で､アニー リング+王水処理 +グロー放電

②厚 さ0.1mmPd板で､王水処理 +重水素吸蔵 +グロー放電

③スキー板形状で､王水処理 +重水素吸蔵 +グロー放電

バ ックグラウン ドと異なる結果は観 られなかった｡

(915試料 ②33試 料 ③4試料

嫡 号 カウント ∋寄番号 蝉ント 鞘 号 カウント当事番号 カウント

99POO1 1299PO16 1499PO33 899SOO2 5

99POO2■ ll99PO17 899PO34 1799SOO3 10

99POO3 1599PO18 999PO35 ll99SOO4 10

99POO4 1099PO19 1399PO36 1099SOO5 10

99POO5 899PO20 899PO37 8

99POO6 ll99PO21 699PO38 18

99POO7 999PO22 1299PO39 9

99POO8 1399PO23 1799PO40 12

99POO9 1899PO24 1399PO41 15

99PO10 1099PO25 999PO42 14

99PO11 error99PO26 error99PO43 16

99PO12 799PO27 error99PO44 3

99PO13 1399PO28 1499PO45 8

99PO14 1099PO29 1399PO46 8

99PO15 1399PO30 899PO47 3

99PO31 1099PO48 7

図7 中性子計測結果

24



3･,2♪ガンマ線計測の結果

グロー放電中のガンマ線計測は､厚 さ0.1mmのPd板では108試行､メ

0.1mmのPd板を5枚重ねた場合は2試行である｡厚 さ1mmのPd板では14試

行であり､スキー板形状の厚 さ0.1mmのPd板では11試行である｡バ ック

グラウン ドと明 らかに異なるピークが観 られたのは次の4試行であった｡

厚 さ0.1mmのPd板では､約70keV付近に､厚 さ1mmのPd板では

60keV付近に､厚 さ0.1tntnのPd板を5枚重ねたものでは､1此 朗寸近に､別

の5枚重ねのものでは180keV付近にピークが観 られた｡

バ ックグラウン ドには観 られない70keVのピークが観測 された試行 (9

9P109)は､放電開始時に1400V､終了時に2100Vであり､放電電流を一

定に保 った場合である｡吸蔵率は､この場合放電前にD/Pd=0.6336であ

るのが､放電後D/Pd=0.0125と､急激な低下が観 られる｡

厚 さ0.1mmPd板の場合､吸蔵 したPd板は吸蔵前に比べ､多くの場合湾

曲する｡そのため､数枚重ねた場合でも各試料の表面同士が密着するこ

とは無 く､その全表面積は､厚 さ0.1dnlのPd板のほぼ整数倍 に､なると考

えられる｡従って､ガンマ線が放出される確率が整数倍増す と考え､厚

さ0.1mmのPd板を5枚重ねて2回放電 させた｡その際､ギャップ長が通常

時の約 10mmから7mm程度 と短 くなるため､通常時の重水素封入気圧約3

Torrをそれぞれ､約20､15Torrとした｡その際､1回 目では､電圧が開

始時1600Vから終了時2600V(00P300)､2回 目では､開始時2000Vから終

了時3200V(00P301)であり､双方に電圧の上昇が観 られる｡吸蔵率に注

目すると､放電実験試行前後で上部の3枚ない しは4枚のPd板で､急激

な低下 (ほぼoまたは0付近)が観 られた｡
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NarkeT0･･ 0.00koV. OCnls

99P109 電圧

開始時 1400V

終了時 2100V

吸蔵直後

吸蔵率 0.6878

電流 セル 内気圧

4mA 2(4?)Torr

?mA

放電前 放電後 露光後

0.6336 0.0125 -0.021

図8 バ ックグラ ウン ドと異な る ピ- クが観測 され た

ガンマ線 スペ ク トル 1
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DCntSHqkorD= 0.0此8V

00P300 電圧

開始 時 1600V

終 了時 2600V

電流 セル 内気圧

5mA 20Torr

5mA

吸蔵直後 放電後 露光後

吸蔵率上 0.6925

0.6846

0.6947

0.7033

下 0.7044

-0.0438 -0.0088

0-0.0167

0.0624 0.0624

0.5251 0.5069

0.5906 0.5906

図9 バ ックグラ ウン ドと異なるピー クが観 測 され た

ガンマ線 スペ ク トル 2
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00P301 電圧

開始時 2000V

終了時 3200V

吸蔵 直後

吸蔵率上 0.6589

0.7143

0.6931

0.6933

下 0.6578

電流 セル内気圧
6mA･ 15Torr

4mA

放電後 露光後

0.0042 0

0.0684 0.0428

0.0355 0

0.0707 0.0040

0.4763 0.4173

図10 バ ックグラ ウン ドと異 なるピー クが観 測 され た

ガ ンマ線 スペ ク トル3
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oop213 電圧 電流 セル 内気圧

開始時 1400V 4mA 3Torr

D2再封入時 1400V 2mA 25-30Torr

終 了時 1200V 2mA

吸蔵直後 放電後 露光後

吸蔵率 0.4930 0.4951 0.4662

図 11 バ ックグラ ウン ドと異なる ピークが観 測 され た

ガンマ線 スペ ク トル4
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放電前後 (吸蔵後 と放電後の比較を含む)での吸蔵率変化を計測 し

たのは全部で32試行 (厚 さ0.1mmPd板で10試行､厚 さ1.0mmPd板で9試行､

厚 さ0.1mmPd板5枚重ねの実験2試行 より10試行分､スキ ｢ 板状Pd板で3

試行)あるが､その内5枚重ねの試行を除 くと､スキー板状Pd板 1試料

(99SOO8) において､放電実験前後で､吸蔵率がD/Pd=0.6595か らD/P

d=-0.0203 (これはD/Pd=0と見なせる)になったが､この試料でのガン

マ線計測にバ ックグラウン ドスペク トルとの相違は観 られなかった｡

吸蔵率については､D/Pd=0.56- 0.59の試料5枚 を38日間試料瓶に入

れて冷蔵庫にて保管 した場合の吸蔵率は､D/Pd=0.43-0.50であり､こ

のような保管によって急激に下がることは無い (図12)0

4試行 (99P109､00P300､00P301､ 99SOO8) の他にも､厚 さ0.1mmの

pd板では平均0.15程度の吸蔵率低下が観 られ､2試行は0.40程度の低

下 が観 られ たが､や は りガ ンマ線 ピー クにバ ックグラ ウン ドスペ

ク トル との相違 は見 られ なか った ｡ スキー板状 のPd板 の試行数 は

3試行 と少ないが､平均で0.46の吸蔵率低下が観 られ､その うち1試行は

上記の様にD/Pd=0になった｡しか し､どの試行 もガンマ線計測ではバッ

クグラウン ドと異なるピークは観 られなかった｡厚 さ1.OmmPd板は､9試

行で､放電前後での吸蔵率低下は0.04程度であった｡

3.3 オー トラジオグラフィー

3.3.1 白黒フイルム

オー トラジオグラフィーについては､放電をかけた時 とそ うでない時

について､それぞれ次のような結果になった｡

3.3.1.1グロー放電を行わない場合

初めに比較対照 として､重水素を吸蔵 させずに実験を行った｡この場

合15試料が､王水処理+アニー リング+グロ'-放電の過程を経たが､フ

イルムに像は観測 されなかった｡

また､厚 さ0.1mmPd板 (10mmXIOmm) 10枚 を､半分に折 り曲げて吸蔵

した後､再び平 らに戻 してオー トラジオグラフィーを試み､その うち1枚

は現像に失敗 し､残 り9枚の結果が得 られた｡7枚に板の影が見えるが､
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その うち4枚は試料形状 と一致する感光像が得 られたが､その輪郭が不

鮮明であった｡

厚 さ0.1mmPd板 (10mmXIOmm)10枚を､王水処理､重水素 吸蔵 して､

オー トラジオグラフィーを前半4日､後半4日で比較 した場合､次のよう

な結果になった｡前半の4日間では像が明瞭であるのが8試料､残 り2試

料の うち､1試料は像が薄 く､他の1試料は像が観測 されなかった｡後半

4日間では6試料が明瞭であり､残 り4試料は像が薄い｡ しか し､前半に

像が観測 されず､後半に明瞭になっている場合が1試料見 られた｡更に､

像の明瞭な箇所が､前半 と後半で違 うものが1試料あった｡

3.3.1.2 グロー放電を行った場合

厚 さ0.1mmPd板 (10mmXIOmm)15枚を､アニー リング後､王水処理 し､

吸蔵せずにグロー放電状態に1時間置いた場合､像は観測 されなかった｡

厚 さ0.1mmPd板 (10mmXIOmm)重水素吸蔵 したものは､次の通 りであ

る｡

･王水処理+吸蔵 +グロー放電､その後オー トラジオグラフィーを試み

た場合､24試行 中､像が明瞭なものは8試料､像が薄いものは4試料､

半数の12試料は像が見 られなかった｡

･王水処理 +アニー リング+王水処理+D2吸蔵 +グロー放電の場合､3

0試行 中､11試行にて明瞭な像が見 られ､8試行にて像が薄 く､残 り11

試行では､像が観測 されなかった｡

･王水処理 +アニー リング+D2吸蔵 +グロー放電の場合､28試行 中､1

2試行にて像が明瞭であり､13試行にて像が薄 く､全 く観測できなかっ

たのは3試行にとどまった｡

オー トラジオグラフィーでは､全ての実験後に感光部が観測 されると

は限らず､同じ処理過程での試料であっても､像が見られた り､見 られ

なかった りする｡ 実験後に比較的よく像が現れる過程 としては､王水処

理 +アニー リングで吸蔵 したものは､この処理法により試行数の9割で

像が見 られ､王水処理のみでは5割､ (王水処理)+アニー リング+王
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水処理では試料数の6割にとどまった｡これ らは全て約 1時間放電状態

に置いたものであるが､放電状態に置かないものに比べ､全般的に像が

薄 く､ Pd試料形状の一部のみの像が見 られる｡

更に､5枚重ねPd実験の中で､放電前の吸蔵率D/Pd=0.6846か ら

1時間の放電後にD/Pd=0になった試料においても､オー トラジオグラフ

ィーによる像が観測 された｡

15個の試料を王水処理､重水素吸蔵後､5試料はそのままオー トラジ

オグラフィーを試み､グロー放電実験を､吸蔵か ら取 り出 した 日を1日

目として､2日目に4試料､5日目に3試料,6日目に3試料行い､オー ト

ラジオグラフィーを試みた｡その際､放電実験前後やオー トラジオグラ

フィー前後の吸蔵率変化については計測 しなかったため､吸蔵率 との関

係は分からないが､吸蔵後す ぐにオー トラジオグラフィーを試みた5試料

は､4日間の露光で､4試料に像が見 られ､その後す ぐまた4日間露光 さ

せたところ､5試料全てに像が見 られた｡また､吸蔵セルから取 り出 して

2日目に放電実験を行った4試料は全てに像が見 られたのに対 し､5日目､

6日目に放電実験を行ったものは､全 く像が観測 されなかった

王水処理 +アニー リング+王水処理 +重水素吸蔵の前処理の6試料

では､吸蔵セルから取 り出 した当 日に3試料で放電実験を行い､その4

日後に残 り3試料で放電実験を行ったが､どちらも全て像が見 られ､ 目

立った相違は無かった｡

同様 の処理 を行 った別 の6試 料 では､吸蔵セルか ら取 り出 した当

日に3試料､その2日後 に3試料 に放電実験 を行 ったが､ どち らも､

1試料のみで明瞭な像が見 られ､残 りの4試料は､像が見 られなかった｡

また､同様の処理を行った別の7試料では､吸蔵セルか ら取 り出 した

当 日に3試料､その3日後に4試料に放電実験を行ったが､最初の3試料

では像が見 られず､次の4試料の うち､明瞭なのは2試料､残 り2試料は

かなり像が薄 く不明瞭であった｡

3.3.2 X線フィルム

X線フィルム(富士フイルム 工業用X線フィルムⅠⅩ400･)を使用 して､
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オー トラジオグラフィーを試みた｡現像剤 にはレン ドールを使用 し､定

着にはフジフィックス､水洗い促進剤 として､ ドライウェノレ (全て富士

写真フイルム株式会社製)を使用 した｡ ■七E

王水処理 +重水素吸蔵､グロー放電にかけた3試料をX線 フィルム間

に3日間配置 し､20℃､5分 (説明書通 り)で現像を行ったが､像は観

測 されなかった｡その後､王水処理 +アニー リング+重水素吸蔵の2試

料で､ 7日間のオー トラジオグラフィーを試み､22℃､7分で現像を行

ったが､やはり像は観測 されなかった｡

他方､20keV､10mAのⅩ線を､1秒間､黒色フィルムケース内に入れた

フイルムに向けて照射 した｡ 白黒写真用 フイルムの場合28℃､8分はも

ちろん､1.5倍増感 となる22℃､4分15秒でも､はっきりと像が現れた｡

同様の条件でX線を照射 したX線 フィルムを20℃､5分で現像 しても､像

は鮮明であった｡

3.4 SIMSの結果

sIMSの結果について､放電後の試料表面のスペク トルデータと比較す

るため､放電を行わない場合のスペク トルデータについて､

･王水処理､アニー リング

･王水処理のみ

･王水処理､アニー リング､空気3Torrで1時間放電

･王水処理､アニー リング､重水素3Torrで1時間放電

･王水処理のみ､空気3Torrで1時間放電

･王水処理のみ､重水素3Torrで1時間放電

を行った｡

そのどれにおいても､52Crのピークは観 られない｡

上記のブランク試料のデータと､放電実験後の試料表面のスペク トルデ

ータを以下に示す｡

とニッケルが放電後に検出された｡放電の前よりも後で大きく検出量が

増す元素もある｡シリコンは放電後に約104か ら106倍 に増えた｡ナ トリ
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ウム､アル ミニウム､カルシウムは約103から106倍 に増えた｡マグネシウ

ムとマンガンは約100から3×104倍に増えた｡さらに､鉄や銅が新たに検

出されることがある｡これ らの元素は放電試行 中又はその節 に生成 され

た可能性が高い｡

3.5 補足実験

重水素を吸蔵 させたパラジウム板の片面のみを厚 さ200nmの酸化マ

ンガンで被覆 し､これに真空中で 4アンペアの直流電流を 3時間流 し､

その際のパラジウム試料の温度変化 を調べ ると同時に放 出されるガス

の質量分析を行った｡ガスの急激な放出が起こる場合にパラジウム試料

の温度が急激に高くなる｡多くの試行で質量数4の分子の放出を観てお

り､この分子は重水素分子 (D2) ､ⅡT､､- リウム (4Ee)のいずれかで

あることが分かった｡実験後の試料に対するオー トラジオグラフィーに

おいてフイルムを感光 させる放射線はβ線 もしくはⅩ線 と考えられる0S

IMSにより質量数 7Li､23Na､39K に対応する元素が多量に生成 されてい

ることが確認 された｡これ らの結果は表面近傍で核反応が起きているこ

とを示 している｡
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第4章 考察

4.1 中性子計測

過去に中性子のバース トが観測 されたとい う報告があり､バース トの

観測を目的 として､中性子計測を行っていたが､49試行の観測において

平均カウン ト数が1時間に10.7カウン トで､バックグラウン ド (1時間に

平均 10.9カウン ト)と相違が観 られなかった｡これは､効率よく中性子

を検出ため､3He比例計数管をポリエチレンブロック (中性減速の役割)

内に設置 していたが､実験用放電セルがポリェチレンブロック内に格納

不能のため､ブロック外部に設置 していたことにより検出できなかった

可能性が残 る｡低気圧 グロー放電実験中に､中性子が発生するかどう

かは､現時点では分か らない｡

4.2 ガンマ線 計測

ガンマ線 ピークと､放電セル内の圧力 との関係について以下のように

考える｡大半の実験において､D2を約3Torr､テス トセルに封入 して放

電を形成 したが､ガンマ線のバ ックグラウン ドと異なるピークが観 られ

た試行の気圧は､2Torrで1回､15Torr､20Torrでそれぞれ1回の計3回

に加えて､厚 さ1mmのPd板で1400V､3Torrで42分間放電を行ったが､ガ

ンマ線 ピークは観 られなかったため､D2圧力を約25Torrに上げて封入 し

直 して､同じく1400Vで放電 させたところ､す ぐに77keVにピークが現れ､

70分後の放電終了時に､57keVに最大 ピークが観 られた｡興味深いこと

には､放電開始直後5分程度で77keVのピークが観 られたが､1時間後に

は隣の57keVのピークにこのピークは埋 もれてしまったようで､わkeVの

ピークは観 られなくなった｡

圧力に関 しては現在行っているガス封入法では､おおよその圧力で し

か測定できず注意を要する｡そのため､セル内圧力を2Torrとした実験

でも､セル内の放電状態が比較的高い圧力 (20Torr位)の時 と酷似 して
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いたことから､実際のセル内圧力は高かった可能性がある｡このことか

らD2封入圧が3Torrより高い時に､ガンマ線のピークが現れ る可能性が

高いと推測 される｡

また､4試行 中3試行で吸蔵率の低下が観 られたが､残 り1試料では吸

蔵率に変化がほとんど無かった｡また､放電後に吸蔵率が0になった読

料でも､ガンマ線スペク トルにバ ックグラウン ドと大きな相違は観 られ

なかった｡このことから､ガンマ線発生には大幅な吸蔵率の低下が必要

であると結論付けることはできないが､吸蔵率の大幅な低下は反応誘起

の大きな要因の一つ と思われる｡また､実験例が少ないので明確なこと

は言えないが､5枚重ねの試料2試行でガンマ線 ピークが発生 したことか

ら､厚 さ効果により､ガンマ線を発生す る可能性が高 くなることが考え

られる｡また､セル内-のD2封入圧力を､3Torrをか ら25Torr前後に変

えたことでガンマ線 ピークが観 られたことから､ある程度の重水素ガス

圧 も必要 と考えられる｡

4.3 オー トラジオグラフィー

吸蔵 した直後にグロー放電実験をして､オー トラジオグラフィーにか

けたものと､少 し時間が経過 して､放電実験をしたものでは､前者の像

が明瞭 となる可能性が高いが､必ず しも全ての実験でそのような結果に

はならなかった｡

その理由として考えられるのは､人為的なpd板配置の不具合である｡

オー トラジオグラフィーの際､フイルムに試料を挟む際に隙間を作って

しまったか､試料がフイルムに挟まれていなかったことが考えられる0

しかし､全 く像が観 られなかった結果の場合を除き､多少な りとも像の

一部が観 られる場合､そのことは考えにくい｡また､フイルムの感光面

が逆だったことが考えられるが､現在の方式ではセ ットした者以外の者

が確認することは困難である｡現像液が うまく浸透 していたかどうかに

ついても判断が難 しい｡プラスチ ックのロールにフイルムをセ ットする
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際､細心の注意を払 うべきである｡

試料の実験条件がほぼ同 じ場合でも､像が見 られた り見られなかった

りする｡更に､放電実験前後であまり吸蔵率に変イヒが無 く､オー トラジ

オグラフィー前に後でも吸蔵率にあま り変化が無い場合にも像が観測

されることか ら､重水素が残留 しているために像が見 られたと考えるこ

とが妥当である｡このことは､吸蔵のみの試料でも､像が見 られること

ことからも言える｡ しか し､放電実験後に吸蔵率が0になった試料にお

いても像が見 られたことがあることから､残留重水素が関係する場合 と､

重水素の急激な放 出による何 らかの 2次的反応生成物によるものと､

少なくとも2種類の核反応が考えられる｡

4.4 2次イオン質量分析

放電実験後の試料 (99098P)では､56Feと52crのピーク(それぞれ約 1

85000､148000カウン ト)があり､スパッタリング後でもそのピークは明

瞭 (279000､298000カウン ト)である｡テス トセルは真鉄製で､電極部分

は純金 (99.95%)で覆っているが､裏鉄か らの汚染かどうかについて､真

鈴を3ヶ所､SIMSで測定 したところ､52crで測定不能～約 1000カウン ト､

56Feで最大約49000カウン トである｡王水処理後D2約3Torrで1時間放電

を行ったAu板 (99.95%)のS川S結果では､52crは最大1100カウン トで56F

eは最大4149カウン トであり､8種類のPdブランクでは観測 されない｡69

Gaとカウン ト比較 してもかなり大きいため､不純物の可能性はかなり低

いと考えられる｡

4.5 吸蔵率

4.5.1 吸蔵率について

パラジウム内に重水素を吸蔵する際に吸蔵率が問題 となるが､吸蔵率

がD/Pd≧0.85の時に核反応が誘起 されやすいとの報告 (M.C.Ⅱ.

McKubre:Progressin New Eydrogen Energy,p.75 (1996))があ
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る. だが､我々の用いる加圧ガス中吸蔵法 でl洲 ≒871であり (最高値はD

/Pd-0.76)､重水素ガスの高圧力 (～ 1000気圧)中での板界D/Pd-0.

7との記述(高橋 ら ;国体内核反応研究No.1(1999))と一致 し､吸蔵

限界に達 していると思われる｡高吸蔵率を得やすい吸蔵法 としては､Pd

陰極重水電気分解吸蔵法 (容易にD/Pd=0.8に到達)があるが､この吸

蔵法は､溶液に試料を入れなければならず､表面汚染を避 けられない0

これは､表面分析により核反応のメカニズムを検討する場合､大きな障

害 となる｡本研究で用いるグロー放電は､重水素吸蔵の際､試料表面 と

接触するのは重水素ガス､ガラスであり､気体 と国体のため汚染は最小

限に押 さえられる利点がある｡ そのため､今回の実験ではガス吸蔵法を

用いている｡

4.5.2 吸蔵率の時間変化

以下に､バナジ ウム板 12枚､針5本､スキー板状5枚の計22試料を同

時に吸蔵セルから取 り出 し吸蔵率を算定 した結果を図16に示す｡ これ

を見ると､緩やかではあるが､取 り出した時から､実際に質量を測定す

るまでの時間が遅れるほど､吸蔵率が低い傾向が観 られる｡板に比べて､

針やスキー板状が吸蔵 しにくいとも考えられるが､針はともかく､スキ

ー板状は同一のPd板から取 り出してお り､若干､形状に違いはあるもの

の､板 と大きな相違は無い｡また､板に比べて､針やスキー板状試料を

大気中に置いた時の吸蔵率の時間変化が早い可能性 も考えられるが､

これも板 (10×10×0.1mm)とスキー板状 (25×2×0.1mm)の形状の違い

では､板が表面積 と体積のどちらも約2倍で､それほど大きな差になる

とは考えがたい｡従って､考えられることとしては､(D針はセルから取

り出した時点で元々吸蔵率が低 く､スキー板状は時間変化で低下 した0

②針､スキー板状共に時間経過で吸蔵率が低下 した｡③偶然この結果に

なった｡この理由が考えられるが､一番妥当と思われるのは②である0

このことから､本来の吸蔵率を知 りたければ､吸蔵率は吸蔵セルから
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番号 形状 吸蔵率 時間

1plate 0.7208 0600
2 0.6853 0910
3 0.7604 1314
4 0.7164 1519
5 0.7005 1748
6 0.7317 2005
7 0.6715 2317
8 0.696 2735
9 0.6471_ 3156
10 0.6369 3424
ll 0.6517 3749
12 0.6582 4000
13needle 0.6812 4150
14 0.6299 4354
15 0.6588 4636
16 0.6813 5003
17 0.6092 5224
18ski 0.5526 5441

-＼19 0.6923 5947
20 0.6871 0220
21 0.6647 1:0439
22 0.5579 1:0613

図 16 吸蔵セルから取 り出した22試料を時間差計測した吸蔵率
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取 り出 してす ぐに吸蔵率を測るべきである｡ これは､セルか ら試料を取

り出 した時点か ら､吸蔵率の低下が始まるか らである. ik'iこ､吸蔵過程

中にPd試料 内部で何 らかの変化が生 じる可能性 (外見上､吸蔵後の試

料では､試料表面が荒れた様になることや､試料が若干湾 曲することが

確認できる｡)を考えると､ どこまで吸蔵率が上昇 したかを確認 してお

くことが重要であると考えるためである｡

米国SRIのM.C.H.McKubreらは､過剰熱発生 とD/Pdの変化及び電解電

流密度 との関係 について研究 し､過剰熱pxsは､

pxs∝ (トⅠ')(Ⅹ-Ⅹ')26Ⅹ/∂t

の関係 にあ り､電解電流密度 Ⅰ､D/Pd比Xと､Xrの時間変動 (吸蔵放 出に

向か うDのflux)に相関 していることを示 した｡ ∂Ⅹ/∂tが過剰熱

pxsに比例 していることか ら､D吸蔵の動的条件が重要であることが示唆

される｡このことか ら､電気分解法による過剰熱発生では､吸蔵率の負

激な変化が一因 と見なされるが､グロー放電法においても､今回の実級

結果か ら同様のことがいえる｡

厚 さ1.0mmのPd板は､今回の測定結果 において放電試行前後での大幅

な吸蔵率低下は全 く観 られなかった｡体積が厚 さ0.1mmPd板の10倍 に対

し､ほぼ表面積は変わ らないことが一因 と思われる｡

電気分解法では､ニッケル陰極に紙ヤス リ等で傷を付けると､過剰熱

が発生するとい う結果が得 られている｡パラジウム試料の表面を､王水

処理後､紙ヤス リで磨いた場合 とそ うでない場合の､吸蔵率を比較 した

のが次の図17である (○が付いたものがヤスリで磨いた試料)｡ この結

果では表面の荒れ と吸蔵率には相関性は観 られず､ヤス リで磨いたこと

による効果は無い と思われる｡ただ､吸蔵率に違いは無 くても､放電を

かけた場合､何 らかの効果があるかもしれない｡ただ､これをパラメー

タにすることは､現時点では難 しい｡パラメータが増加は､より一層､

現象解明を困難にするか らである｡
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○ は表面に傷を付けた試料

図 17 試料表面に傷を付けたものと付けないものの吸蔵率の変化
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また､12個のPd試料 を4回吸蔵 した時の結果 (図18)では､吸蔵率は､

再吸蔵後必ず しも増加するとは限 らず､減少す る場合 も観ろれる.この.ミIプ

結果か らも､D/Pdは0.7前後で頭打ちになっている｡1つの試料で､0.7

4か ら0.76と高い値で推移 している｡何度 も吸蔵 をすることで､何 らか

の変化が起こっているとも考えられるが､吸蔵率のみでは判断できない｡

4.5.3 今 後の課題 に対応す るテス トセル

放電セル内のD2圧 力は､放電電圧､アース電流 と共に､放電状態を

知る上で重要であると思われる｡そこで､現在使用 しているセルに次の

ような改良を加えれば､常に内部圧力を測定可能であると考える (放電

実験後の圧力 も測定可能)0
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図 18 再吸蔵による吸蔵率の変化
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実験番号 放電開始電圧(V)アース電流(mA)セル内D2圧(Torr) 吸蔵率吸蔵後 放電前 放電後 露光後
99P101 600 1 1 0.6862 0.5309
99P102 800 2 1 0.6973 0.5314
99P103 600 2 1 0.6978 0三5514
99P104 600 1 0.8 0.6976 0.5478
99P105 800 2 4 0.6931 0.5599
99P106 800 2 3 0.7127 0.2787
99P107 800 2 2.5 0.7296 0.3013
99P108 600 2 2 0.6910 0.6481 0.5154 0.4295
99P109 1400 4 2(4?) 0.6878 0.6336 0.0125 -0.0210
99P110 600 2 2 0.6901 0.6540 0.4935 0.3932

99P201 1600 5 5 0.6941I/ 0.6192 0.565299P202 1400 4 20? 0.6958 0.6423 0.5591

99SOO6 1400 2 3 0.6056 0.151~4
99SOO7 600 2 3 0.6900 0.2828
99SOO8 1800 _6 4 0.7408 0.6595 -0.0203 -0.0507
99SO10 600 ■2 2 0.6917 0.6078 0.2934 0.1991
99SO11 600 2 2 0.6648 0.6446 0.2518 .0.1813

00P300上 1600 5 20 0.6925 -0.0438 -0.0088
0.6846 0-0.0167
0.6~947 0.0624 0.0624
0.7033 0.5251 0.5069

下 0.7044 0.5906 0.5906
00P301上 2000 6 15 0.6589 0.0042 0

0_.7143 0.0684 0.0428
0.6931 0.0355 0
0.6933 0.0707 0.0040

下 0.6578 '0.4763 0.4173

00P205 1600 5 10 0.5310 0.5047 0.4870
00P206 1300 4 3 0.5005 .0.4914 0.4638
00P207 1600 5 5 0.6881 0.6238 0.5957
00P208 1400 4 8 0.6891 0.6279 0.5956
00P209 1600 6 3 0.4260 0.4034 0.2350

00P210 1600 5 3 0.6789 / 0.626300P211 1400 4 4 0.6791 0.6263
00P212 1400 4 3 0.5841 0.5373 0.4845
00P213 1400 ･4 3(途中でD2封入)

図19 放電前後およびオー トラジオグラフィー後の吸蔵率
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図20 望まれる改良テス トセル
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第5章 ま とめ

重水素吸蔵パラジウム板電極 を陰極 として約3Torrの重水素ガス中

でグロー放電を30分か ら90分継続 し､この間に-リウム3比例係数管によ

る過剰中性子計測およびNaIシγチレーションカウンターによる高エネルギー

電磁波 (γ線およびⅩ線)の計測を行った｡電極構成は棒 (正)対平板 (負)で

あり､平板電極上に重水素を吸蔵させた厚さ0.1mm､直径10mmのパラジウム

円板を配置した｡放電終了後にパラジウム試料を取り出し､試料表面に対する

2次イオン質量分析 (SIMS)を行ったo中性子の計測ではバックグランドを越

える検出はなかった｡

sM Sの結果､放電前のパラジウム電極表面には全 く観 られないホウ素

とニッケルが放電後に検出された｡放電の前よりも後で大きく検出

量が増す元素もある｡ シリコンは放電後に約104か ら10̀倍に増えた｡ナ

トリウム､アル ミニウム､カルシウムは約103か ら106倍 に増えたOマグネ

シウムとマンガンは約100か ら3×104倍 に増えた｡さらに､鉄､銅､クロ

ムが新たに検出されることがある｡これ らの元素は放電試行 中又はその

前に生成 された可能性が高い｡

電磁波 (γ線およびⅩ線)の計測では重水素 (D2)吸蔵pdか らD2を急速に

放 出させることで､ガンマ線が放射 されたと思われるピークが確認 され

た｡そのエネルギーピークは､57､69､109､179keVである｡

オー トラジオグラフィーでは一旦吸蔵 された残留D2ガスが急激な放

出により0になってもオー トラジオグラフィーで像が見 られたことから､

揮発性元素以外の放射性元素が存在する｡また､オー トラジオグラフィ

ーではD2ガスの吸蔵のみで現れる像 と､放電後の試料に見 られる像 とで

は試料形状による相違が見 られる｡このことか ら感光源 として β線､X

線を含む2種類の放射線が考えられる｡この 2種類の放射線は､ 2種類

の反応生成物の存在を示唆する｡

補足実験 として､重水素を吸蔵 させたパラジウム板の片面のみを厚 さ
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200mmの酸化マンガンで被覆 し､これに真空中で 4アンペアの直流電流

を 3時聞流ノし､その際のパラジウム試料の温度変化を調べると同時に放

出されるガスの質量分析を行った｡ガスの急激な放出が起こる場合にパ

ラジウム試料の温度が急激に高 くなる｡多 くの試行で質量数4の分子の

放出を観てお りノ､この分子は重水素分子 (D2) ､ET､- リウム (4Ee)

のいずれかであることが分かった｡実験後の試料に対するオー トラジオ

グラフィーにおいてフイルムを感光 させる放射線は β線 もしくはⅩ線 と

考えられるo SIMSにより質量数7Li､23Na､39K に対応する元素が多量

に生成 されていることが確認 された｡これ らの結果は表面近傍で核反応

が起きていることを示 している｡
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