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北海道大学工学部研究報告

第173号　（平成7年）

Bulletin　of　the　Faculty　of　Engineering

　Hekkaido　University　No．　173　（1995）

過熱液滴型検出器の臨界エネルギーに関する検討

沢村　晃子　　山崎　初男

　　（彗z成6年12月28日受理）

IRvestigatieR　on　Critical　Energy　of　Superheated－iiquid－drop　Detecter

　　　　　　　　　Teruko　SAwAMuRA　and　Hatsuo　YAMAzAI〈1

　　　　　　　　　　　　　（Receiver　December　28，　1994）

Abstraet

　　A　superheated－liquid－drop　deeector　utilizes　bubb｝e　formation　induced　by　ioniziRg　radla－

tioR　in　a　superheated　liquid．　Several　values　characteristic　to　properties　of　the　liquid　are

calculated　by　semi－erRpirical　equations　iR　order　to　estimate　the　critical　energy　of　bubble

formation　for　freon　and　butene．　The　theoretical　expressions　and　ehe　experimeRts　determin－

ing　the　critical　energy，　which　have　been　reported，　are　discussed　and　compared　wlth　each

other．　To　investigate　the　datailed　process　of　the　bubble　formation，　buteRe　is　proposed　as　a

sensitive　llquid．　The　expected　characteristics　of　the　buteRe　detector　are　described．

1．序 論

　過熱液体中の可視気泡の形成現象を利用する放射線検出器が開発され，主に中性子検：出に利用

されている。動作原理は泡箱と同じである。泡箱では動作温度より高い沸点を有する液体を加圧

しておき，圧力を急速に取り除くと過熱状態を得る。過熱状態の液体中を荷電粒子が通過すると

飛跡に沿って小さな蒸気の泡ができる，その泡を観測するものである。

　最近，実用化・市販されている中性子検出器は泡箱を微小液滴状につくり（これを過熱液滴，

superheated－liqUid－dropと呼ぶ）これを弾性的物質（支持媒質と呼ぶことにする）中に均一に分

散させたものである。過熱液体の体積を小さくし，更に液体容器を均一性のよい弾性的物質とす

ることにより，従来泡箱で問題であった不純物や容器表面の微小な傷に起因する局部的な沸騰を

避けることができ，安定で手軽な検出器とすることができたのである。

　これまで，フレオンその他の低沸点液体について，中性子に対する応答測定及び気泡生成の臨

界エネルギーの実験的評価，計算との比較等が行われてきた2）3＞。しかし，未だ放射線による気泡

核生成過程の理論的取り扱いは確立されておらず，幾つかの臨界エネルギー導出式が提案されて

いる。また，放射線の液体への付与エネルギーがどの位核生成のエネルギーへと寄一与するのかも

明らかにされていない。

　本論文では，これまでに報告されている実験で検出体として用いられている液体について，臨

界エネルギーを温度の関数として計算し，実験結果の比較検討を行った。計算に必要な液体の諸

物性値は，R．C．　Reid他”The　Proper乞ies　of　Gases　and　Liquids”（4th　ed．）によって算出した4）。
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　気泡核生成過程の詳細を議論するためには，生成に関わるパラメータが系統的に変化でき，更

に単純な液体を検出体とすることが有利である。この観点から沸点の異なる4種のButeRe（C，

K，）を検出体とする過熱三三型検出器について検討した。これらの液体の臨界エネルギー及び関

連する諸物性値も共に示してある。また，Butene検出器の予期される特性等についても述べる。

　　　　　　　　　　　　　　　　2．臨界エネルギー

　過熱液体中の可視気泡の形成は次の2段階を経て行われると考えられている。

　1）核の生成

　2）核から可視気泡への成長

放射線による可視気泡生成の場合は，放射線の通過軌跡に沿っての熱スパイクにより液体の一部

が蒸発して微小蒸気泡をつくり，その微小蒸気泡が核となると考えられる1）。蒸気核内の圧力が核

表面張力と核外の液体圧力との和より小さいときは，押しつぶされるし，大きい場合は成長する

ことになる。平衡条件は，

　Pin　＝”　Pi　十27（　T）　！Rc　（1）
　　Bn：蒸気核内の圧力，　Pt：液体圧力，γ（T）：液体の表藤張力，温度Tの関数

　　R。：蒸気核半径

である。言い換えると，蒸気核半径Rが，R＞Rcのとき，蒸気核は可視気泡へと成長する。

R。は臨界半径，R・・　R。の蒸気核は臨界核，臨界核生成に要するエネルギーは臨界エネルギーと呼

ばれている。可視気泡の生成のためには，エネルギーE＞臨界エネルギーE。が液体に付与されな

ければならない。

　温度Tでの臨界エネルギーEcはN。　M．　Semenovaらによると，次式で与えられる5）。

Ec一
V（　　　r（　T）3，P．一　P，）2（1一　V’／v”）2（1÷（Ps一湯継の一響γ）　　　（・）

ここで，防g：単位体積当たりの蒸発熱Ps：温度Tでの平衡蒸気圧，　P，：液体圧力，　Y’・Y”：

平衡曲線上での液体と蒸気の比体積，，P，．一R＝（Ps－Pe）（1一　V’／γ『”）である。次式はHarperの臨

界エネルギー表現である3）。

E…”一ﾚ職＋・・R・2（7（　T）＝務）＋争甑　　　　　　（・り

　Apfelによれ．ば2）

胴鋤（η呼鳥・tip，　AP＋P・（・T）　　　　　（・）

　Seitzの泡箱の理論では1），

瓦一誓烈砺＋4R・2r（T）＋誓醐　　　　　　　　（・）

（2）～（4）を比較すると以下のようになる。

　1．通常の検出器条件下では，

　　dP　〈0

　2．　一ナ雛ヒ占こ　　dγ（7「）／とIT〈0

により，（2’〉が最も大きいE。を与え，（3＞が最：も小さいE。を与える。
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本論文では，（2’）及び（3）により臨界エネルギーを温度の関数として計算し，これまでの実験結果

と比較する。buteneについては（2’）が計算されている。

　　　　　　　3．臨界エネルギーE。計算に必要な液体物性値の評価

　臨界エネルギーの計算に際し，関連する物性値を温度の関数として知ることが必要である。本

論文では，専ら，R．C．　Reid他響「The　Properties　of　Gases　and　Liquids”（4th　ed．）を参照して計

；算を行った4）。R．C．　Reidらの著書からの引用式・表・グラフには，本文中の武番号と共に著書中

の式番号等を＊を付して併記した。

3．1．液体密度ρ‘（T）

　液体体積は，Hanl〈iRson＆Thomasによると，

　Vs／V＊　＝　VR　｛e）［1　一　（v　sRK　VR　（O）］

　　VR（o）＝・　1＋a（1一・T。）’13＋b（1一：Tr）213＋c（1－Tr）＋d（1一・Tr）”！3

　　　　　　　　　　　　　　　　　　0．25〈　T．〈O．95

　　VR　‘S’　＝＝　［e　＋　fTr　＋gTr2＋　h　Tr3］　／（　Tr　一1．eOOOI）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　O．25〈　T．〈1．e

　　　　a一一1．52816　b－1．43907　c＝＝O．81446　d－O．190454

　　　　e＝一〇．296123　f＝＝O．386914　g＝：一〇．e427258　h＝＝一〇．0480645

　　　ωsRκ：Hankinson－Brobst－Thornson＆Rackett液体体積相関係数

　　　Ys：1モル当たりの液体体積［cm3／moi］　　V＊：特性体積［cm3／mol］

　　　T．・・　T／’Tc：換算温度　　　　　　　　　　　　Tc：臨界温度

液体の分子量をM（g）とすると液体密度ρt（T）は，次式で与えられる。

　pe（T）　：MIYs　X　IOeO　［kg／m3］

（5）（＊3－11．1）

　（＊3－11．2）

（＊3－11．3）

（6）

3．2．蒸気圧凡ρ及び蒸気密度ρ。p

　　Pitzer展開によると

ln（Pvpr）　＝f（e’（　Tr）　＋　tuf（”（　T．）

　　P。P，　＝・　Pvp／P。：換算蒸気圧

　　　〆（o｝　＝5．92714－6．09648／Tr－1．288621n（Tr）十〇ユ69347Tr6

　　　f‘”　＝”　15．2518　一　15．6875／Tr　一　13．4721　ln（　Tr）　十〇．43577　Tr6

　　　cv　＝　a／B

　　　　α＝＝一ln（Pc）一5．97214十6．09648θ一”i十1．288862　ln（θ）一〇．169347θ6

　　　　B＝15．25i8－15．68750－i－13．47211n（0）＋O．4357706

　　　　0＝　Tb／Tc　＝　Tbr

　　　　　T，：沸点，　Tc：臨界温度，　Tbr：換算沸点

1月目当たりの体積Vは，以下により求められる。

（7）（＊7－2．6）

（＊7－2．7）

（＊7－2．8）
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　　　　　　　　　　　　V＝　ZR：τゾP。P，　Z：圧縮係数　　　　　　　　　　　　　　　（8）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　R：気体定数，83．144bar　・　cm2／（mol・K）

理想気体の場合はZ＝1であるが，一般には　Z＝！（Tr，Pr）く1である。

Prが小さい場合は次のように近似できる。（＊Fig　3－1，＊Table　3－2を参照した）

　Z　A」　Z（e）　’””　1－g（　T．）P．　’一　1一（14．85e－3’8Tr）P．

蒸気密度ρ。Pは

　p，p一一？if／Vxleoo一一P．，M／（ZRT）xlooo　［kg／m3］　（g）

3．3．表面張力γ（T）

　温度依存：表面張力については次式を採用した。

7（　T）　ex＝　Pc2’3　Tci’3Q（1　一　Tr）i］’9

　　　Q　＝e．1！96［1十　Tb．ln（Pc／l．e325）／（1一　Tbr）］一〇．279

これを用いるとTdγ（T）／dTは，

　Td7（　T）　／dT＝（11／9）　7Tr／（1　一　Tr）

となる。表面エネルギー肌は，

　Ws　x　4　rrRc27｛1十（T／7）d7／dT）｝

（10）（＊12－3．6）

　　（＊！2－3．7）

（il）

（12）

3．4．蒸発熱、醜ρ

　　Vetereにより，

仏・一RT・Tbr一iil．，羅論響丹精辮井野4 （13）（＊7－11．5）

4．液体物性値の計算値

　表1に示す，フレオン及びButene一系液体等について，前節に示した式により計；算した結果を

示す。温度。～50℃までの，液体密度，蒸気圧，蒸気密度，圧縮係数，表面張力等の計算値がFig．

1～Fig．5に示されている。

　表1　液体とその性質

Iiquid　and　chemical　formula
density

i9／cm3）

boili簸g　point

≠煤@760艶mHg

Vapor　pressure

≠煤@20℃（atm）

1－Butene　　　　　CH3CH2CH：CH2 0．5951 一6。0℃ 2．6

cis－2－Butene　　　　CH3CH：CHCH3 0．6213 十3．7 1．8

trans－2－Butene　　CR3CH：CHCH3 0．6042 十〇．8 2．0

isoB“tene　　　　　（CH3）2C：CH2 0．5942 一7．0 2．6

Fleon－12　　　　　　　CC玉2F2 1．3 一29．8 5．8

Fleon－114　　　　　　C2C12F4 L5 3．5 ／．9

isobutane　　　　　　　　C4Hlo 0．6 一！L7 3．1



過熱液滴型検出器の臨界エネルギーに関する検討 35

2

胃
　E

g．〉｛メh
Y
9
2£1

書
g・

馨

コ

一㎜丁　　　茸 WTh－T一一一

Fre◎轟一1箋4

　　　　　　～～．　　　　　　　　　　　　　りり　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一
①1－Butene　　　Freon－12
㊧frGns－2－bu量erle

◎cis－2－bu量ene

④lsobutene
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　③

d

］sobutane

gt　＠

　＠

　o

o 20 40

（し。
勲
　Φ
レ
コ
ω
ca

①
しQ
し
。

α
σ

〉

　　F

iO

t

％

rrmrmr”ww－r ’r’m’m’”’T””一

①1－Butene
⑨量rαns－2－bu士ene

◎cis－2－butene

④isobulene　　　　／／．
　　　　　　　　　　　　じノ　
◎Freon－1f4　　　　　1sobu量αne

Freon－12　／
　　　　　・／

　　　’t／i

／

　　i

一

’／

　　！

　　圭

　　　　　　　　　　　　　　　　　1／．一

　　　　　　　　　　一／／一一

乏三三三一一一〆！／／＼f

　　　”・＝　：　一．一　＝　：

”

Temperature（　’c　）

L／＠

　o
g一＠

　＠

　＠

Fig．　1　Liquid　density　vs．　Temperature

20

Temperature（℃）

40

Fig．　2　Vapor　pressure　vs．　Temperature

80
u一『一．竿内

　n60
ε

も
菖
ス
萄40
冨

ミ

0
8－20

＞

@“　　曙　’　、「．　．．　．「．’「一．．一．一．．．．　．一　一

　　　　F

（1．）．1－Butene　Freon－1？．／

＠frans－2－butene　．／
　　　　　　　　　　　　　　tt＠cis－2－butene　／’

＠lsobutene

／ 　　／／
一　　　　　一x＝＝
　　　　　　　　　　一　”

’i

l
l
唱

I
L

　　　　　　　　　　　　　l

Freon－114．／！

／前、屍。．1

　　　　　”　＝
”　f）p＝；／1“

％

．／　＠

ぐ①

　＠
×＠

1

20

Temperature（　’c　）

40

Fig．　3　Vapor　density　vs．　Temperature

ス
義

ρ
誘

20．9
α
∈

o
O

o．％

v　㎜　u一一 @　「　　　一…r一一醒　’1　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　：
、＿　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　擁

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　黛　　　　　　　　x

O1－Butene
etrans－2－butene
＠cis－2－butene

＠lsobutene

＠Freon－114

1，。雲助こ

’N．

Freon－12

藷
礪

20

Tempera量ure（℃）

40

Fig．　4　Compressibility　vs．　Temperature

　∈
へZ
一⊂
o
の　　
ua

⊂
Φ

申
Φ
o
σ

℃
コ

の

O．015

O．Ol

「㎜『一皿　　「　　um「’．　丁…．　．．．‘　「．．．．．．．．．．』　．i

ド　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ

＼、　S・・1。・et…i。・　1
に　　　　＼　　　　　　　　　　　　　　　　　「
　＼＼　　＼．、　　　　　　　　　　　　　　i
　　　＼　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r
　　　　　　　　＼　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．
　　　　ヘセ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヨ
　、、　　　　　　　＼、　　　　　　　＼．、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

．三＼ぐ削ミこ㌘ulene　l

ミこンミ鳶誉こぶこご諭ヨ

ll譲訟二丁〔8

o．oo％ 20 40

Temperature（　’c　）

Fig．　5　Surface　tensien　vs．　Temperature



36 沢村晃子・山綺初男

　　102

99
×
ill）

2

蟹

g

署100
0

　　　　　ミ

1口輪∵4
　　　し　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ

　　　もム　　　　　　　　　　　
　　　・、　《》、　　甑
　　　　＼　　　＼、　　　、＼
　＼　　　　、、　　　＼　　　　＼

　＼　　＼、　ゆ　　＼、
　　＼　　＼、　　＼　　’
　　　・（2つ・　　　　＼
　　　　へ　　　　　　　　　　　　　
　　　　＼＼・、、（・ず・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　　　　　＼　　　　＼
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ
（4）　　　　　　　＼　　　＼
　　　　　　　　ヘ　　　　　　　　　　　へ
　　　　　　（4）　　、　　＼、

Fre。n－1　1s・6蜘nδ・

　　　O　20　40　60E、P．（A，f，1）。蒼鮮？三二。1。。e

Fig．　6　Critical　Energy　derived　by　（2’）　and　（4），

　　　and　experimental　values2）

　〉
Φ

は
×9
雲

田

石
£
’ζ＝

O

104

102

io9

　　　へ＼黙・iiζ2－B・tene
　　、　　＼＼〆

　　　　　　、＼ぐ・、

　　　　　　　、　　＼＼
　　　　　　　＼＼こ＼、　窪一Butene

　　　　　　　　／＼淺

　　　　　lsobu雪ene　　、××

0　20　40　60　　Ternperature（　“c　）

Fig．　7　Critical　energy　ef　butene　derived　by　（2’）

　　　　　　　　　　　　　　5．臨界エネルギーの検討

5．1．臨界エネルギー一一一一評価式と実験結果との比較での問題点

　前節の計算値を用いてフレオン等について臨界半径並びに臨界エネルギーを計算した。結果を

Flg．6，7に次節で説明する実験結果と共に示す。実験値と計算値を比較することにより2節で示

した臨界エネルギー評価式を検討することが出来よう。しかし，この比較を行なう上で，もう一

つ問題がある。それは，どの位の空間領域に付与されたエネルギーが核生成に寄与するかという

ことである。

　中性子検出器の場合，核生成エネルギーを付与するのは，過熱液体構成原子と中性子との核反

応で放出される荷電粒子である。中性子エネルギーを～MeV程度と考えると，液体にエネルギー

を付一与する粒子は主に中性子散乱による液体構成原子反跳核である。液体への付与エネルギー

E，はそれらの原子核の液体中での阻止能を（dE／ぬ）とし，気泡核生成への有効長を’“L”とする

と，E，～（dE／dU）×しである。臨界核生成の条件は，

　Eb　〉　Ec　”　（dE／du）c　×　し

となる。実験で得られるのは臨界阻止能，（dE／dU）。であり，　E。ではない。

”L”の値をいかにすべきかという議論もいろいろなされている。Harper2）の記号で書くと，

　　　　L＝al？c　（　：b，1？．（p．／pi）i’3，a＝b・（p．／p，）ii3）

或いはゐ瓢伽　 （r。（液体換算半径）一Rc（ρ。／ρ、）’13）

で定義されるa及びbの理論・実験による値を表2に示す。

　本文の以下における実験・計算の比較ではApfelの実験値を用いているので，　L＝2R。としてE，
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表2　気泡核生成時の有効長パラメータ

Authors a b
theoretical　or

experimentaI

Beli6） 6．07 theoret董cal　for　sphere

Apfe12） 2 experimenta1

Dietrich7） 12．96 theoretical　for　cy玉inder寒

Harper8） 3。73～4．8 experimantal　for　Freo難一12

＊エネルギー付与分布が円柱状の場合の半径をRcとしている。

を示している。

5．2．臨界エネルギー：Apfel，　Harperの実験値と評価式

　現在報告されている過熱液材型中性子検崖器の臨界エネルギーの実験値は，HarperとApfei

によるもののみである。Apfe1は，中性子照射実験により1985年にフレオンー114とIsobutane

の臨界エネルギLを測定している2）。そこでは，前述したようにL・・2R。（即ちax2）としてE，　一

実験値を評価している。その結＝果η＝E，実験値／Ec理論値としてηを得て，荷電粒子による液体へ

のエネルギー付与のうち，気泡核生成エネルギーに寄与するのは3～5％であると述べている2＞。

Harperは，フレオンー12の252Cf中性子に対する温度依存検出感度を0～40℃の範囲で測定して

いる。測定値は，b＝＝　3．73及び4．80とするとそれぞれ減速無し及び減速した2s2Cfに対する理論感度

と㈱対値で）一致することを示している8）。

　Fig．6は，フレオン等の臨界エネルギーを

評価式（2’）と（4）によって計算した結果であ

る。図にはApfel実験値も示した。　Apfelは

1979年にもフレオンー12・フレオンー114・cis

－2－buteneの臨界エネルギーを報告している

が9＞，それらは1985年の値と整合がとれない

ので，ここでは1985年の報告値のみを挙げて

ある。Apfelの実験値は，評価式（2’）とかなり

よく一致している。評価式（4）と（2’）による臨

界エネルギーは計算温度領域で5～数10倍

異なっており，評価式（2’）を採用するならば

Apfelの実験値に対しη～100％近くにな
り，（2’）が妥当であると思われる。

　以上に基づき，Buteneについては臨界エネ

ルギーを（2’）によって計算した。結果をFig．7

に示す。また，Fig．8には，20℃の場’合の臨界

エネルギーと液体沸点の関係を示した。
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6．Butene検出器についての検討

　Fig．6と7を比較すると，Butene検：出器の特性を予測することができる。Flg．8より，Buteneは

フレオンー12に比べ沸点が高いので，臨界エネルギーが大きい。臨界エネルギーが，フレオンー

12の20℃の臨界エネルギーと同程度になるには，温度を50～60℃にしなけれ，ばならない。構成原

子・密度等の違いを考慮すると，厳密な議論は詳細な計算によらなければならない。しかし，検

出しきい値を支配する原子核は両者共炭素と考えると，フレオンー12が中性子に有感な温度領域

での臨界エネルギーと同程度の臨界エネルギーになるように温度設定をするならば，Buteneは中

性子に有感になり，臨界エネルギーを検討するための検出器となり得るであろう。

7．ま　と　め

　過熱液滴検出器の臨界エネルギーを求めるために関連する液体物性値を温度の関数として計算

した。計算結果を用いて臨界エネルギーをApfel，　Harperの用いた評価式により求め実験結果と

比較検討した。実験値は少なく実験条件も限定された範囲内であるが，Harperらが用いている評

価式が妥当であると考えられた。しかし，気泡生成過程の解明には温度だけではなく圧力変化，

単色中性子照射，単純な液体による実験等の実験条件の組織的な設定が必要と思われる。その観

点からButeneを検出体とすることを提案した。Harperの用いた評価式に基づき算出した臨界エ

ネルギー値からは，～50℃に設定するとButeneは中性子に有感な検出器として動作するとの予

測が得られた。

　尚，本研究の一部は，動力炉核燃料開発事業団の委託研究により実施したものであることを付

記する。
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