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研究成果の概要： 

放射線照射環境下のセラミックス/電極材料システムにおいて、103-106倍にも及ぶ照射誘起起

電力が発生することがわかっている。本研究では、照射誘起起電力現象の機構を解明し、この

現象が原子炉炉心計測機器、核融合プラズマ診断機器等の放射線下で使用される電気機器に及

ぼす影響を定量評価し、この現象を記述する定量モデルを構築した。さらに、得られた基礎的

知見を元に、この現象を有効に利用した変換効率が高く寿命の長い放射線エネルギー/電気エネ

ルギー変換素子の開発を行った。 
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１．研究開始当初の背景 
放射線エネルギーを電気的エネルギーに

直接変換する方法としては、放射線による励
起過程を利用して電荷を空間的に分離する

方法と、励起過程を利用した電荷担体の易動
度の大幅な増大を利用した変換効率の増大
が考えられる。放射線照射下で絶縁セラミッ
クス中の水素(プロトン)の易動度が大幅に



増加することがこれまで間接的な実験デー
タから推測されている。 
 
２．研究の目的 

本研究では、酸化物プロトン伝導体の電気
伝導率を広い温度領域において照射下で測
定することにより、酸化物中の電子及びプロ
トンの易動度を評価する。また、照射下で生
ずる照射誘起起電力と電荷易動度との関係
を検討し、照射誘起起電力を最大限に引き出
す条件を見出すことを目標とした。 
 
３．研究の方法 

使用された試料は寸法約 8・x1.0t mm3のプ
ロ ト ン 導 電 性 酸 化 物 セ ラ ミ ッ ク ス
(BaCe0.9Y0.1O3-・)であった。試料片面には寸法
約 8・x1.0x10-3t mm3の Zr 膜、もう一方の面
には ZrO2膜が蒸着された。試料全体を 493 K
に加熱保持し、Zr 膜側に 10 keVH2

+イオンを
照射量約5x1017 ions/cm2まで注入することで
水素を吸収させた。寸法 3・x0.5t mm3 の Pt
の電極を試料に銀ペーストで取り付け、アル
ミナと銅の試料ホルダーで固定した。試料ホ
ルダーをヘリウムガス雰囲気のキャプセル
内に設置し、日本原子力研究所大洗研究所材
料試験炉(JMTR : Japan Materials Testing 
Reactor)(第 151 サイクル)の照射孔(N-6)に
挿下した。高速および熱中性子束は中性子照
射 Fe モニターからそれぞれ 1.05x1017、
1.38x1018 n/m2s、高速および熱中性子照射量
はそれぞれ 2.62x1023、3.46x1024 n/m2(照射時
間：696 時間 35 分)、ガンマ線線量率は 1.1
～2.0 kGy/s と評価された。熱出力の増加に
伴う温度上昇は熱電対により確認された。50 
MW の熱出力に達したとき、キャプセル中心の
温度はヘリウムガス導入の調節により約 473 
K に保持された。各熱出力において、+30～-30 
V までの電圧を印加したときの電流値を微弱
電流計を用いて測定し、原子炉照射下におけ
る BaCe0.9Y0.1O3-・の電気伝導度をその場で測
定した。さらに水素を注入していない試料の
電気伝導度と比較した。 

また、スペイン原子力研究所に設置された
Van de Graaff 加速器を用いて、1.8 MeV の
高エネルギーの電子線を 473 K および真空中
で照射した。放射線吸収線量率を 10～1000 
Gy/s まで変化させ、+10 V の電圧を印加した
ときの電流値を微弱電流計を用いて測定し、
水素供給されたBaCe0.9Y0.1O3-・のRICを観測し
た。また、照射効果による欠陥および電子状
態の変化等を調べるため、光吸収および XPS
測定も行われた。 
 
４．研究成果 

原子炉照射の場合、水素供給した試料およ
び水素供給していない試料の電気伝導度は
熱出力の増加と共に増加し、50 MW における

伝導度は 0 MW における伝導度の約 3～4 桁以
上高い値(RIC)を示した。また、水素供給し
た試料の電気伝導度は水素供給していない
電気伝導度より 1 桁以上高い値を示した。さ
らに、水素供給していない試料の電気伝導度
の線量率依存性は電子励起モデルを基に求
めた理論値と一致するが、水素供給した試料
の電気伝導度の線量率依存性は理論値と一
致しないことがわかった。これらの結果は、
電子励起以外に水素が照射誘起効果により
キャリアーとして移動したためと考えられ
る。次に、照射温度約 473 K および 50MW 原
子炉熱出力一定における電気伝導度の照射
量依存性の結果から、水素供給していない試
料の電気伝導度は照射量に依存せず一定で
あるが、水素供給した試料の電気伝導度は照
射量増加と共に減少し、高速中性子照射量約
5.0x1022 n/m2で一定値に達することがわかっ
た。これは、水素濃度の減少および生成され
た欠陥による水素の散乱によって生じると
考えられる。 
電子線照射の場合、水素供給されたおよび

水素供給されていないBaCe0.9Y0.1O3-・のRICの
値は、線量率を 100 および 300 Gy/s に変化
させると、照射前の伝導度よりそれぞれ約 2
および 3桁まで増加することがわかった。ま
た 、 300 Gy/s ま で は 水 素 供 給 さ れ た
BaCe0.9Y0.1O3-・の RIC は水素供給されていない
BaCe0.9Y0.1O3-・の RIC より約 1桁高い値を示し、
水素のイオン化(プロトン)を伴う照射誘起
拡散現象が観察された。一方、300 Gy/s 以上
においては、RIC は線量率および水素濃度に
も依存せず一定であった。1000 Gy/s まで照
射されたBaCe0.9Y0.1O3-・についてXPS測定を行
った結果、Ce 3d内殻電子準位のCe4+(4f0, 4f2)
および Ce3+(4f1)のピークが照射によって高
エネルギー側へシフトしたことから、セリウ
ム水酸化物(OH 基)が形成されたと考えられ
る。さらに、バリウム水酸化物による光吸収
が確認されたことから、高線量率照射におい
て、RIC が水素濃度に影響しない理由は、水
素だけでなく酸素のイオン化が電子励起お
よび電離により促進され、酸素イオン伝導が
プロトン伝導より支配的になったこと、また、
プロトンが酸素イオンとの結合により捕捉
され、プロトン伝導が抑制されたことが考え
られる。 
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