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中性子ドシメトリーシステムのための

      He原子測定装置較正法
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Calibration of the Helium Atoms Measurement System

       for Neutron Dosimetry System

Yoshiyuki TAKAO＊，Toshihiro FUJIMOTO＊＊，Shuji OZAKI＊＊，

          and Yukinori KANDA＊＊＊

  Ahelium gas measurement method as the neutron dosimetry has excellent features that the number of

helium atoms produced in a dosimeter by neutron irradiation is in proportion to the neutron fluence．  The

produced helium is stable and is not itself burnt up by neutron irradiation． We have already developed the

helium atoms measurement system and the system is adequate to the neutron dosimetry system．  One of im－

portant points to be considered in achieving the reliable dosimetry by the helium gas measurement method is

the absolute calibration of the helium atoms measurement system．  The reliable calibration is need for the

neutron dosimetry extending over a long period of time． We use two kinds of calibration methods． One

is the standard－helium method and the other is the helium－ion－implanted sample method． The exact in・

formation on the system calibration will be obtained by comparing the calibration results of these methods．

The apparatuses and the manners used in the methods have been reported．

1．緒 言

 近年，核融合炉の材料試験や超ウラン核種の消滅処

理等の研究において，数十MeV～数GeVの高エネル

ギー中性子が研究対象となっており，この領域での中

性子ドシメトリーの重要性が増している．放射化法を

高エネルギー中性子場のドシメトリーに適用した場合，

生成される核種の数が高エネルギー化に伴い増加し，

利用する反応の特定が難しくなり中性子照射量の絶対

測定の誤差が大きくなる．また一方，現在の原子力発

電所やその他の放射線施設では，中長期に渡る施設内

での漏洩中性子の線量測定が安全管理において必要不

可欠であり，さらに，事故時においては中性子の重照

射の為に線量計が飽和しないことが重要である．そこ

で，本研究室では，中性子のドシメトリーに放射化法

とHe集積法を組み合わせた新しい中性子ドシメト

リーシステムを提案している．

 He集積法による中性子ドシメトリーは，（n，澱）

反応により生成されるHe原子の量が中性子照射量に

比例することを利用するもので，このHe原子を測定

することによって中性子線量を決定する方法である．

 ＊エネルギー変換工学専攻
＊＊エネルギー変換工学専攻修士課程
＊＊＊エネルギー変換工学専攻（現在 大分工業高等専門
 学校）

He集積法を放射化法と比較すると，中性子照射履歴

を詳細に知る必要がなく，冷却時間，計測時間等の時

間測定も必要としない．また，使用する核データも放

射化法では，放射化断面積，崩壊定数をはじめとする

多種の核データが必要であるのに対して，He生成断

面積のみでよく，原理的に中性子の絶対測定における

誤差が小さくなる．しかしながら，He集積法では中

性子のスペクトルの決定が難しい．そこで，放射化法

によるアンフォールディング法を利用する．

 本研究室では，He集積法を用いた中性子ドシメト

リーシステムの実現のために微量He原子測定装置1）を

開発しており，前回の報告2）3）から今日まで，装置の測

定限界向上及びその較正法の確立を主要課題として研

究を進めている．現有装置の測定下限値は，109He

atoms／sample以下まで向上されており，これに応じ

た較正方法の開発を行ってきた．新型中性子ドシメト

リーシステムを放射線施殺のエリアモニタから原子炉

内の中性子線量測定まで応用することを考えると，装

置較正は，数桁の範囲のHe量に対して行える必要が

あり，同時に微量He原子測定装置の測定精度を長期

に渡って保証するものである必要がある．

 本報告では，微量He原子測定装置の較正法につい

て述べる，較正法には，標準ガス法およびHe含有標

準試料法を使用している．これらの方法の装置，手法
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および性能について報告する．

2．微量He原子測定装置

 理解のために微量He原子測定装置の構成及び操作

手順について簡単に記す．装置の概略図をFig．1に

示す．微量He原子測定装置は，ガス放出部（Gas

releaser），質量分析部（Mass spectrometer），標準He

作製装置（Standard He supply）より；構成され，それ

ぞれ独立したターボ分子ポンプで排気されている．真

空度はガス放出部，標準He作製装置で1×10－6Pa，

質量分析部で7XlO－7Pa以上である．

 測定の手順は次の通り．試料をガス放出部の電気炉

（Furnace）内の蒸発ボート上に装着する．蒸発ボー

トを通電加熱する事により，試料を溶融蒸発させ試料

内のガスを放出させる．電気炉への通電は，最高

400Aまで可能で220A20秒の通電で蒸発ボート（タン

グステン製，厚さ0．lmm）の温度は，2000℃に達する．

放出ガスは次にトラップ部に導入される．トラップは

液体窒素冷却したTiゲッターポンプで，測定時のバ

ックグラウンドとなる水素系のガスを収着，排気する．

トラップ部を経て純化されたガスはQMSに導入され

分析される．分析結果はパーソナルコンピュータに取

り込まれ表示，保存される．標準He作製装置は，後

述の様に微量He原子測定装置較正に使用する．

3．標準ガス法による較正

標準ガス法4）は，既知量のHeガス（標準Heガス）

を装置に導入，測定することにより較正を行う方法で

ある．標準Heガスは，標準He作製装置で作製され
る．

 本研究では，2種類の希釈方法により標準Heガス

を作製し，微量He原子測定装置の測定感度の較正を

行った．それぞれの希釈法による標準Heガスの作製

方法および較正範囲について報告する．

 3．1 標準Heガスの作製

 標準He作製装置の概略図を：Fig．2に示す．装置

は，ガラス標準容器（Glass standard volume vessel：

V1），保存容器（Sub－standard vesse1：V2），導入容器

（Inlet vessel：V3），希釈容器（Dilution vessel：V4）及

び3台の絶対圧力計で構成され，V5は電気炉
（Furnace）である．大気中Heの容器内への透過を考

、慮して，ガラス標準容器とそのコック（パイレックス

ガラス製）を除いて，全金属製メタルシールバルブと

ステンレス製容器で作製されている．V2～V5の容積

は，Vlの容積を基準として，圧力測定によって決定

する．例えば，V2の容積は次の手順で決定する． V1

を十分に排気し，V2と切り離した後に， V2にHeガ

スを導入し，絶対圧力計で圧力を測定する．V2の

HeガスをVlに拡散し，平衡にな・るのを待つ（約2

分），その後VlとV2を切り離し， V2の圧力変化を

測定する．以上の結果得られた圧力値より，ボイルの

法則を用いてV1の容積からV2の容積を得る．通常，

5回の容積測定を行い，それらの平均値を容器の容積

とする．これらのV2～V5を用いて，最初にV2へ

導入したHeを希釈し，標準Heガスを作製する．3

台の絶対圧力計の測定レンジは，各々～1330Pa，～

13．3Paおよび1．33×10－4～1．33 Paで，誤差は読み値

に対して各々0．3％，0．1％，2％である．これらの絶対

圧力計のうち前記の2台は，キャパシタンスマノメー

タであり，測定精度が良く取り扱いが簡単である．最

後の1台は，スピニングローターゲージで，長期安定

性に優れ，1年間の測定値の変動は，1％以内である．

本装置は，キャパシタンスマノメータの測定精度の確

認に使用する他，測定感度が高いので，微少量の標準

Heガス（＜1×1010 He atoms）・作製に使用する．

 希釈法としては，次に記す2種類がある．
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希釈法1

 ①V2へHeガスを導入し，圧力と温度を測定し，

初期導入He量を決定する．

 ②V2のHeガスをV3へ導入し，その後V2， V3

を切り離す．

 ③V3のHeガスをV4に導入し，体積V3＋V4に

拡散させた後，V3のガスを保存しV4を排気する．

これを1回の希釈とし，V3内のHe量が目標とする

値になるまで希釈を必要回数繰り返す．

希釈法2

 ①②は，希釈法1と同じ．

 ③V3のHeガスをV4に導入し，体積V3＋V4に

拡散させた状態を希釈の初期状態とする．V4のガス

を保存しV3を排気する．再びV4中のHeガスを

V3＋V4に拡散させ， V3のガスを保存しV4のガス

を排気する．次にV3のHeガスをV3＋V4に拡散さ

せ，これを1回の希釈とする．V3内のHe量が目標

とする値になるまで希釈を繰り返す．

 以上の2つの希釈法によりV3内に保存されたHe

は，最終的にV5に導入される． V5内に導入される

Heの量は，それぞれ式（1），（2）で与えられる．

       レ2・レ3π・y5     ハら・ρo
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 3．2標準Heガスの測定結果および考察

 希釈法1および2により作製した標準Heガスによ

る較正曲線をFig．3に示す．両較正曲線の直線部分

の傾きは，ほぼ1に等しく較正曲線の線形性は良い．

希釈法1は，過去の研究2＞3）において十分に検：証された

方法であるが，Fig．3の様に1×1013 He atoms以下

では較正曲線が飽和する．これは，V3が長時間排気

されないことからV3中にアウトガスが蓄積されるた

めと考えられる．希釈法2は，この点を改良したもの

で，1×109He atomsまで良い直線性が得られている．

両較正曲線の切片の違いは，測定時期における質量分

析計の2次電子増倍管の増倍率の変化によるものであ

り，増倍率の変化に対する補正を行うと希釈法1

（1013～1015He atoms）と希釈法2の較正曲線は一致

した．従って，希釈法2による標準Heガスは希釈法

1により検証されたと考えられ，希釈法2を使用する

ことにより1×10g He atomsまでの装置較正が可能で

ある．この様に，標準Heガスは，109～1015の7桁

に渡って生成可能であり，中性子ドシメトリーシステ

ムの標準的な較正方法として適当であると考えられる．

 Fig．3に示した希釈法2による標準Heガスの測定

結果に含まれる誤差は，圧力測定における誤差が±

0．1％（キャパシタンスマノメータ使用），温度測定に

おける誤差が±0．4％，標準He作製装置の各容器体

積による誤差が，容器の誤差の伝搬によって7回希釈

（1×109He atoms近傍）で±1．5％，微量He原子測

定装置の測定系のバックグラウンド及び測定効率の変

動によるものが±4％である．従って，全体誤差は±

4．3％以下である．

4．He含有標準試料法による較正

 He含有標準試料法とは，イオン注入装置を用いて

既知量のHeイオンを金属試料中に打ち込み，その試

料を測定することにより微量He原子測定装置を較正

する方法である．標準ガス法と比較した場合の最も重

要な特長は，標準He作製装置も含めた微量He原子

測定装置の健全性を確認できるという点にある．微量

He原子測定装置を中性子ドシメトリーに適応した場

合，装置には長期に渡る測定の健全性が保証されなく

てはならない．装置較正を標準Heガスのみで行うと，
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標準He作製装置の不具合による測定結果の誤差は，

検出が困難である．そこで，He含有標準試料を定期

的に測定すれば，装置全体の健全性の確認が可能であ

る．また，その他に①He含有標準試料を実際のドシ

メータと同材料にすることにより，ドシメータ測定の

際の昇温条件及び放出ガスの純化時間等のパラメータ

を決定出来る②試料は小形可搬であるから，同種の微

量He原子測定装置の相互両立性の確認に利用できる，

等の利点を有する．

 本研究では，Al， Cuの試料でHe含有標準試料を

作製し，これらの試料を微量He原子測定装置で測定

することによって，He注入量の精度を評価した．以

下に，He含有標準試料の作製方法について述べ，微

量He原子測定装置による測定結果を示す．

 4．1He含有標準試料の作製

 4．1．1試  料
 試料には，Al（公称化学純度99．6％，厚さ0．5mm），

Cu（公称化学純度99．96％，厚さ0．5mm）を使用した．

Alは，将来の中性子ドシメータの候補材料である．

Cuは比較的溶融が簡単で表面処理をしゃすいことか

ら，装置の健全性確認試料の候補材として選択した．

試料母材を，1500番のエメリー紙および金属研磨剤で

表面（イオン注入面のみ）研磨し，4×20mm2に切断し

た．切断した試料をアセトン浴にて20分間超音波洗浄

 EXTRA㎝ON                          SLn3 and SHUTIER
 にし  む  

  「一曲一一一一一蕊勲鑑灘R，，＿羅馬

         IMPLANTATlON         UNIT            DEFLECTOR

Fig．4  Schematic diagram of the ion chamber and the ion

    implantation unit in a target chamber

し，6×10－4Pa以下の真空中で1時間の加熱脱ガス

を行った．加熱温度は，Al試料で530℃， Cu試料で

800℃であった．その後，試料の一部を微量He原子

測定装置で測定し，初期の含有He量を確認した．測

定値は，1×109He atoms以下であった．

 4．1．2He注入装置
 本研究で使用したイオン注入装置の概念図をFig．4

に示す．He注入装置はイオンチャンバー，質量分析

磁石，ターゲットチャンバー及び真空排気系で構成さ

れる．イオンチャンバーは，イオン源，引出し電極，

静電収束レンズより成り，イオン源には熱陰極ホロー

カソード型イオン源を使用している．イオン源で生成

されたHe＋は，引出し電極とイオン源の電位差で

28．5keVに加速され，静電収束レンズで絞り込まれ

る．その後，質量分析磁石によって約10。偏向され，

他のバックグラウンドイオンと分離後，ターゲットチ

ャンバー内に設置されたイオン注入ユニット内の試料

へ照射される．イオンチャンバー及びターゲットチャ

ンバーは，各々ターボ分子ポンプで排気されており，

到達真空度は，イオンチャンバーで6×10－5Pa，ター

ゲットチャンバーで9×10－5Paであった． Heイオン

注入時はHeガスの流入により，各々3×10－3Pa，4

×10－4Pa程度であった．

 4．1．3 イオン注入ユニット

 イオン注入ユニットを側面から見た場合の構成図を

Fig．5に示す．イオン注入ユニットは，シャッター，

スリット1，2，偏向板，ファラデーカップ，イオンコ

レクタ，試料ホルダーより構成される．本ユニットで

①イオンビームスポットの整形，②He注入量の制御，

③HeとHeイオンの分離，④イオン照射によって試

料及びスリット等の周辺部から放出される2次電子が

イオンビーム照射量の測定値に与える影響の除去，⑤

試料より放出される2次イオンの捕獲，を行う．シャ

ッターは，空芯のソレノイドを励磁させると磁性体を

内部に引き込むことを利用したもので，間隔を置いて

設置した2個のソレノイドに磁性体の棒を渡し，交互
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Fig． 5  Schematic diagram of the ion implantation unit．
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に励磁することにより棒を平行移動させる．この棒に

設置したステンレス製のシャッター板で，イオンビー

ムの試料への照射量を制御する．スリット1，2の穴径

は，それぞれ直径2mm，1mmで，入射イオンの試料上

でのビームスポットは直径約1mmであった．ファラ

デーカップは，試料ホルダーのほぼ全方向を取り囲む

ように設計し，その内部にはイオンコレクタを設置し

た．イオン照射により試料から放出される2次電子お

よび2次イオンは，イオンコレクタにより捕獲iされる．

イオン照射時には，ファラデーカップに一300Vの電

位を与え，スリット等の周辺機器から放出された2次

電子がファラデーカップ内に入射するのを防止する．

また，スリット2の後方に設置した磁石は，スリット

2から試料へ入射する2次電子の除去を目的としてい

る．試料ホルダーは，X， Y， Z移動および回転可能

な高精度マニピュレーター（最少移動量X，Y， Z：

0．05mm，回転0．5度）上に設置されており，これを利

用することにより，イオン注入装置のファラデーカッ

プ内で照射試料の交換が可能である．

 試料ホルダーの概略図をFig．6に示す．試料ホル

ダーには5個の試料を取り付けることが可能であり，

その最上部の試料位置にHeイオンの照射位置を確認

するためのダミー試料を設置した．ダミー試料上にガ

ラスセラミクスを接着し，イオン照射によるガラスセ

ラミクスの発光を観察してビームスポットの形状およ

び位置を確認した．残りの4カ所には試料を設置し，

Fig．6の様にCuカバーを設置した． Cuカバーは，

イオンコレクタと同様に，試料から放出される2次電

子；2次イオンを捕獲する．

 4．1．4 試料へのHe注入

 イオン注入装置を用いて，約1μAのイオン電流値

で試料へ28．5keVのHeイオン照射を行った． A1試

料で9×1012～1．1×1015He atoms， Cu試料で1×

GLASS CERAMIC

Cu COVER

Cu TARGET

SAMPLE

諺譜図：

            ⑳

9

Fig．6  Schematic diagram of the sample holder．

1011～1．1×1015He atomsの範囲のHe含有標準試料

を作製した．He含有標準試料の作製において特に注

意を要したのは，Heイオンの電流測定と注入時間の

制御であった．Heイオン電流の正確な測定の為には，

イオン照射の際に生じる2次電子と2次イオンにより

移動する電荷を補償する必要があり，前述のCuカ

バー，イオンコレクタ及びファラデーカップで試料を

覆い，この問題を解決した．すなわち，試料ホルダー

とイオンコレクタに流れた電流を加算した値をHeイ

オン電流として測定した．Heイオン照射量は，全

Heイオンの電荷量により決定され， Fig．5の様に9

×1012～1．1×1015He ionsの範囲のHeイオン照射で

はカレントインチグレータでイオン電流を積分した．

1×1011～2×1012He ionsのイオン照射においては，

イオン電流を静電容量が既知のコンデンサに蓄電し，

コンデンサの両端電圧を測定することによりHeイオ

ンの照射量を決定した．

 イオン注入時間の制御は，1×1011～2×1012He

ionsのイオン照射において特に重要であった．例え

ば，1×！011He ionsのイオン照射においては，16ms

の問シャッターを開放する必要があり，パーソナルコ

ンピュータで電磁シャッターを制御した．

 4．1．5 He含有標準試料の測定および誤差

 He含有標準試料を微量He原子測定装置で測定し

た．微量He原子測定装置は，試料測定の前後で標準

Heガスを用いて較正した．測定結果の含む誤差は，

He含有標準試料の作製における誤差とHe含有量測

定における誤差である．誤差要因および誤差を以下に

示す．ここで，試料溶融時のHe放出率は100％とし
た．

 He含有標準試料作製における誤差（9×1012～1．1×

1015He atoms含有試料）：①カレントインチグレータ

の測定誤差±1％，②2次電子，2次イオンの補償に

おける誤差±1％，③イオン照射時の電気的ノイズに

よるイオン電流の測定誤差く±2％．従って，試料作

製における全体の誤差は±2．4％である．

 He含有標準試料作製における誤差（1×1011～2×

1012He atoms含有試料）：①電圧計の誤差±0．3％，②

2次電子，2次イオンの補償における誤差±1％，③

イオン照射時の電気的ノイズによるイオン電流の測定

誤差く±2％，④コンデンサの容量決定における誤差

±2％，⑤コンデンサのリーク電流による誤差く±

0．3％．従って，試料作製における全体の誤差は±

3％である．

 He含有標準試料測定における誤差：①微量He原

子測定装置較正における誤差（較正曲線の誤差）±

2．4％，②QMSの測定効率変動による誤差±1．5％，

③バックグラウンドの変動による誤差く±1％．従っ
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て，微量He原子測定装置によるHe含有標準試料測

定の全体誤差は，±3．0％である．

 以上よりHe含有標準試料の測定結果の含む誤差は，

9×1012～1．．1×1015He atomsのHe含有標準試料で±

3．8％，1×1011～2×1012He atomsのHe含有標準試

料で±4．2％である．

 4．2 He含有標準試料測定結果および考察

 Fig．7にHe含有標準試料の測定結果を示す． Fig．

7より試料のHe含有量は，照射He量と良い比例関

係があることがわかる．Fig．8にHe含有量をHe照

射量で除した値（He収集効率）を示す．図にはAl

試料とCu試料でのHe収集効率を比較するために，

1013～1015He atomsの範囲の値を示している． He収

集効率の平均値および標準偏差は，それぞれAl試料

で1．0ユ±0．02，Cu試料で0．95±0．Olであった．各測

定値の含む誤差は，±3．8％であったから，これらの

値は誤差の範囲で一致したことになる．しかし，比較

のために誤差を系統誤差と統計誤差に分けて考える必

要がある．He含有標準試料の測定結果の系統誤差は，

作製，測定方法が全く同じであることからAl， Cu試

料ともに等しいと考えられる．統計誤差は，絶対圧力

計，質量分析計およびカレントインチグレータの測定

効率の変動とHeバックグラウンドの変動から評価さ

れ，士2．1％であった．・従って，AlとCuのHe収集

効率の差6％には，統計的変動以外に有意な値が含ま

れていることがわかる．

 このHe収集効率の差は， Heイオン注入における

実験体系を考察した場合，反射Heに起因すると考え

られる．本研究で使用したイオン注入ユニットは，試

料に照射されたイオン電流の全てを測定するように設

計されている．一方，Heイオンが試料に照射される

と，照射Heの一部は試料表面近傍の原子と弾性衝突

して反射されるものもある（反射He）ので，結果的

にHe含有量が照射He量よりも小さな値となる．

 反射Heの測定値は， Filleuxら5）およびMashkova 6）

によって示されており，Filleuxらは， AlのHe収集

効率を与えており，30keVのHeイオン照射における

He収集効率は，1に極めて近い値となっている．

Mashkovaは，他の研究者による測定結果も含めて

He収集効率の比較を行っている．その結果，試料材

料表面での照射イオンの反射率が試料の構成元素の原

子番号の減少とともに小さくなると述べており，本研

究の測定結果と矛盾しない．また，同時にCu試料の

He反射率を示しており，この値から算出されるCu

のHe収集効率は，本測定値と良く一致した．

 以上より，本研究の方法でHe注入を実施すれば，

補正係数としてHe反射率を乗じることにより， He

注入量が既知のHe含有標準試料を得ることが出来る

と考えられる．しかしながら，He収集効率は，試料

の表面状態や結晶状聾の影響をうけると考えられるの

で，試料の前処理には注意が必要である．

5．結 論

 1）Al及びCuのHe含有標準試料をHe含有量9
×1012～1．1×1015He atomsの範囲で誤差±3．8％で作

製した．

 2）CuのHe含有標準試料をHe含有量1×1011～2

×1012He atomsの範囲で誤差±4．2％で作製した．

 3）28．5keVのHeイオン照射における試料のHe

含有量は，Al試料では1．Ol， Cu試料では0．95をHe

照射量に乗じることにより決定した．
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