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20Kメタン減速材と超強パルス冷中性子への応用

　　井　上　和　彦

（昭和57年12月27日受理）

On　the　20　K　磁ethane　moderator　an（嚢蓋もs　aPP嚢蓋cation　to

　　　　　a熱igh登y三nte聡se　cO丑｛盈ne畷trOR　source

　　　Kazuhiko　INouE
（Received　December　27，　1982）

Abstraet

　　The　utilization　of　cold　Reutrons　in　studies　of　condensed　ma£ter　has　recieved　much

attention．　ln　the　case　of　a　pulsed　cold　source　with　a　reflector，　the　characteristics　of

2e　K　solid　methane　as　cold　moderator　are　discussed　compared　with　other　typical　cold

moderators．　Especially，　the　resistaRce　of　20　K　methane　to　intense　radiatioR　is　descrl－

bed．　Furthermore，　the　design　philosophy　of　highly　intense　pulsed　cold　source　by　using

2e　K　methane　is　presented．

1．序 論

　凝集体研究のプローブとしての冷中性子の重要性は，いくら強調してもし過ぎることはない。

現に，現在世界最強の冷中性子源であるラウエ・ランジュバン研究所（ILL）の高中性子束炉（HFR）

に設置されている冷中性子源については，増大する需要に応えるためには1基では足りなくなっ

たので，2基目の増設に取り掛かっている8また，これまで長らく，原子炉冷中性子源を持たなかっ

た米国でも2つの高中性子束炉にそれぞれ冷中性子源を設置して，冷中性子源保有国の仲間入り

をした。フランスでは，ILLのHFRの冷中性子源利用に最も有利な立場にあるにもかかわらず，

さらに高中性子束炉と冷中性子源の設置を行った。中国においても，フランスの技術援助を受け

て冷中性子源の設置計画を進めている乙）我が国では，原子炉冷中性子源に関しては，設置の計画

があるだけで，その稼動の時間的スケジュールさえ決っていない。他方，加速器冷中性子源に関

しては事情は全く異っている。プvaトタイプを含めて2基の加速器冷中性子源が，我が国におい

て，すでに稼動を続けている。我が国以外では，アルゴンヌ研究所のIPNSスパレーション中性

子源による加速器冷中監子源が，最近ようやく稼動を始めたところである9｝また，諸外国におい

てもいくつかのスパレーシ・ン線源とそれによる加速器冷中性子源のプPジェクトが進行中であ
る色1

　我々は，約10年前から20Kメタンによる加速器冷中性子源を開発して，北大45　MeV電子ラ

イナックに冷中性子源を設置して，中性子散乱研究に利用してきた言）さらに，高エネルギー物理
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学研究所のスパレーション中性子源（KENS）にこの20　Kメタン方式を応用してf）すでに，2年

有余・解約3，000時間以上の利用運転を行ってきた。諸外田のICANS関連研究所においても註）

加速器冷中性子源の開発を行っているが，いずれも冷減速材として液体水素および液体メタンの

使用を考えている。20K固体メタンを採用しているのぱ我々だけである。

　Mildner等は，加速器冷中性子源の冷減速材について詳細な検討を行った9）そのなかで彼等は，

20Kメタンによる北大冷中性子源は低強度だから実用化できたのであり，KENSのような強晶晶

では放射線の影響により不適当であると述べた。しかし，この結論は不適切であり，実際にKENS

では約3，000時間以上の運転を何の支障もなく行って，20K固体メタンの有効性を実証してい

る。

　本論文では，北大方式の20K固体メタン冷減速材を強放射線下で使用できる理由を説明し；20

Kメタンをパルス冷中性子源に応用した時に，他の冷減速材に比べて圧倒的に有利である事情を

述べ；さらに，ILLのHFRの冷中性子源強度を越える四強パルス冷中性子源を20　Kメタン冷減

速材によって実現する方法について述べる。

2．20Kメタンおよび他の冷減速材の特性

　a．冷中性子利得

　加速器冷中性子源では，冷減速材自体が速中性子の減速材の役割をはたさなけれぽならないた

めに，含水素物質以外の冷減速材の使用は通常は考えられない。したがって，水素原子を含む物

質の化学的構造が，冷減速材の特性を左右することになる。数meV以下の冷中性子を効率よく発

生させるためには，冷減速材内の水素を含む分子が数meV以下から，少なくとも1meV程度ま

での低エネルギーの固有運動モードが存在し，しかもそれが関与する中性子断面積が充分大きい

事が必要である。

　表1に，20K軽水氷・100K液体メタン・20　K固体メタン・20　K液体水素の水素原子密度およ

び速中性子反射体付きパルス冷中性子源に使用した時の相対利得を示す。

表1　各種冷減速材の比較

冷　減　速　材 水素原子密度（1022／c㎡）　相対利得寧

軽水氷（20K）
液体メタン（100K）

四体メタン　（20K）

液体水素（20K）

O．067

0．e7s

e．07s

O．042

O．20

0．21

1．O

O．18

＊　TOF測定スペクトルおよび衝突密度より求めた値。

20K軽水氷：

　　60ないし70meVにある水分子のねじれ振動のために，100　meV附近の減速中性子は効果

　的に数meVないし10数meVまで減速する。しかし，氷の格子振動モードはDebye温度が

　高いために，低エネルギー中性子から効果的に小さなエネルギーを奪うことができない。他

註）日本，米国，英国，西独，カナダのスパレーション中性子源ブTnジェクトを行っている研究所はICANS（lnter－

　natienal　Colaboration　on　Advanced　Neutron　Source）と轡う国際研究協力組織を1乍っている。スパレー

　　ション中性子源は，高中性子束騨の中合子束強度の技術的限界（約1015n／cm2・s）を越える中性子源として期

　待されている。
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　方，水素原子の吸収断面積が充分小さくないために，発生した冷中性子は急速に吸収される。

　数meV以下への中性子の冷却機構が有効でないために，結局，20　K氷では数meV以下の冷

　中性子強度はあまり大きくならない。

！00K液体メタン：

　　メタン分子が軽いために，100K液体メタン内では中性子はメタン分子と衝突を繰返して熱

　平衡に達する。したがって，100Kの中性子零度を有する中性子を得るためにはleo　K液体メ

　タンは有効である。しかし，数meV以下の冷中性子利得は，当然大きくならない。さらに，

　10ないし100meVの領域において短パルス中性子を得る目的にとっては，100　K液体メタン

　は不適当である。熱平衡に到達する過程が10ないし100meV領域で行われるために，パルス

　幅が広くなるからである。

20K固体メタン：

　　メタン分子が球形こま分子であるために，その圓転の圃有エネルギーが充分に小さい。そ

　のために，20K程度までならぽ，20　K固体メタンは中性子から効果的に小さなエネルギーを

　奪うことができる。その過程の散乱断面積も大きい。また，中性子が熱平衡に接近する過程

　が1ないし10meVの領域で行われるから，10～100　meV領域の中性子パルスの幅は，100　K

　液体メタンのものに比べてかなり狭い。

20K液体水素：

　　水素分子が最も軽い分子であるために，本来ならば液体水素が最も効率の良い冷減速材で

　あるはずであるが，液体水素にいくつかの都合の悪い特性がある。液体水素にはパラ水素が

　混っているが，パラ水素の中性子散乱断面積は0．015eV以下で急激に小さくなる。これは冷

　中性子の体系外への漏洩を助長することになる。さらに不都合なことに，液体水素の水素原

　子密度が小さく，凝集メタンの約54％しかない。このために中性子減速過程における巨視断

　面積が小さく，中性子の漏洩による損失が掘対的に大きい。

以上の事柄から，表1に示すように，パルス冷巾性子源においては，中性子利得の点で比べる

限りでは，20K固体メタンが他のものに比べて圧倒的に優れている。

　b．メタン冷減速桝への放射線の影響

　原子炉冷中性子源では，液体水素（重水素を使用する場合もある）が使用される。これは主に

放射線による分解の対策のためである。また，核加熱で気化した水素を冷却して循環するが，こ

れは水素が全てパラ水素に転化するのを防ぐためでもある。また，液体メタンでも循環することが

できるから，放射線照射による生成物を外部において除宏することが可能である。これに対して，

閲体メタンでは，循環は当然不可能である。また，水素分子に比べてメタン分子は放射線に対し

て弱く，さらに重合生成物ができやすいと，…般には考えられていたようである。しかし，後者

の点に関しては20Kメタンでは事情は違っている。

　表2に，北大冷中性子源において約1，000時間照射したメタンのガスクロマトグラフィによる

分析結果を示す言1測定は，同・…ガスボンベから予め採取しておいた未照射メタンと使用メタンの

両方について行われた。また低次炭化水素についても充分注意して存在の有無が調べられた。表

2からわかるように，かなりの量の水素が発生しており，これは明らかにメタンの放射線分解で生

じたものである。これに対して，メタン以外の室温において気化している炭化水素は検出感度以

下であった。メタン以外の低次炭化水素の存在が検出感度以下であることは，固体状炭化水素も

生じていても微量であると判定される。事実，冷減速材チェンバー内壁にはそのような物質の多
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表2　メタンの分析結果

試 料 H， 高次炭化水素

多照身寸メタンa）

未照射メタン

　7．290（

〈　leOppm

b｝

a）延1000時間照射

b）CO2、　CO、エタン、エチレン、プロピレン、イソブタン、

　n一ブタン、1一ブテン、イソブチレン、　トランスー2一ブ

　テン、イソペンタン、1，　3ブタジエンet　20　ppm以下であ

　る。

量な存在は目視では認められなかった。ただし，炭素が残留しているべきであり，淡灰白色の硬

い膜状のものがアルミ内壁面に極めて薄く附着していた。

　KENSでも同様の測定が行われて，水素が検出されている。また，この場合には，微量の低次

炭化水素の存在が報告されているが，対照比較試料の保存がなされていなかったので，結果の確

認ができない。今後の追試が必要である。水素の発生量は北大の結果と矛盾しない。流入エネル

ギー当りの水素発生率はスパレーション線源の方がγ線源に比べて約4倍大きいが，チェンバー

のγ面諭熱を考慮すると，この比は約半分程度になる。

　20Kメタン冷減速材の場合に，高次炭化水素の生成が著しく少ないことは，次のように説明さ

れる。まず，放射線によるラジカルの生成は線量率に主に依存するであろう。しかし，生成した

ラジカルは，極めて低温の固体内にあるために，格子点から逸脱して格子間隙を拡散する可能性

は著しく小さい。他方，遊離した水素原子は格子間隙を拡散するが，その拡散速度は低温のため

に遅い。また，水素原子同士は結合して水素分子となるが，水素分子の拡散はさらに遅く，発生

点の附近に止まるであろう。また，生じたラジカルは放射線の照射を受けて，水素の遊離が進行

して，炭素が残る過程が起こる。冷中性子発生を停止して，冷減速材を昇恋すると，途中で液相

を通過する。この時にラジカルの存在量が多いと重合反応が若千進行するであろう。いずれにせ

よ，20K固体メタンでは，ラジカルの生成による水素の発生を避けることはできないが，ラジカ

ルが重合する反応速度は著しく小さい。これに対して，もし’IOO　K液体メタン減速材の場合は事

情が大きく変る。液相内で生じたラジカルは，速やかに拡散して，重合反応が進行する。しかし，

放射線照射下では重合生成物の分解も起こるから，重合生成物の量はある飽和値に達する。もし，

液体メタンを循環すると重合生成物の放射線分解過程がチェンバー外では起こらないから，重合

生成物の生成率は著しく増大する。

3．交替複数チェンバー方式の超強冷中性子源

　現在，世界のICANS関係研究所で進行しているスパレーション線源プロジェクトの最大級のも

のは，KENS－1のほぼ100倍の強度である。　KENSの次期計画のKENS－IIにおいても，同規模

のものを考えている9）そこで，このクラスのスパレーション線源において20Kメタンの冷中性子

源を実現できれば，その利点は極めて大きい。その冷中性子ピーク強度はILLのものを遙かに越

えるものとなる。上記の技術データと経験に基づけば，そのような冷中性子源を実現する方法と

して次のようなことが考えられる。

　a．照射線盤の軽減

　遮蔽あるいはターゲットからの距離増大などによって，減速材が受ける照射線量を軽減するこ
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とは可能であるが，当然中性子収率の大幅な低下を招く。照射線量を軽減するには，照射時間を

短くするしかない。KENS－1の結果から考えて，100倍の線源強度の場合には，4～5暁間程度の

照射には耐えると予測される。この場合には約1％弱のメタンが分解すると評価される。中性子輸

送の点では，この程度のメタンの分解は殆ど問題にならない。むしろ，炭素のチェンバー内にお

ける蓄積が問題になる。

　照射時間短縮の方法として，3個のチェンバーの交替使用を考えてみよう。まず，1つが冷中性

子を発生している間に；他の2つの内の1つでは，使用済みメタンを昇温放出し；残りの1つで

は，新しいメタンを凝縮・冷却する。これを逐次交暫して行う。仮に，1つのチェンバーの1回の

冷中性子発生時間を5時間とすると，1サイクルは15時間となる。交替時に加速器を停止するか

否かは充分検討する必要があるが，できれぽ停止しないで交替できる遮蔽を設計できれぽ理想的

である。

　b．冷凍機と装置の配置

　上述の潤的の冷凍機としては，1kW程度のものが1台あれぽよい。予冷用は数10　Wで充分で

ある。図1に冷凍機のためのコンプレッサーを除く装置配置の1例を示す。3台のチェンバーは回

転・上下動駆動機構により，3ヵ所の縦坑間を移動する。1つの縦坑はターゲットと反射体アセン

ブリーまで貫通しており，そこで冷中性子を発生する。

回転・上下動駆動機騰

可動遮藪

冷凍ヘッド

ターゲット

クーラソト移送管
@　　　　　　　　　遮蔽トーチカ冷チエンパー

一陽子ビ

反射体

熱中性子源減速材

（｛〉

図1　超強パルス冷中性子源配麗概念鴎
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4．結 言

　2e　Kメタンは（i）球こま分子であるために，固根においても充分小さな圃有＝ネルギーを持

ち，全ての減速材中で最も冷中性子利得が高い。また，（ii）低温の固体であるために，ラジカル

の重合反応速度が極めて遅く，放射線に対して高い抵抗性を示し，最も優れた冷減速材である。

この特性を適切に利用すれぽ，最強の冷中性子源を実現することが可能である。具体的な詳細設

計のためには，さらに定量的なデータがあることが望ましい。このための実験を準備しており，

いずれその結果を報告する。
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