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高温下における放射線化学反応は極めて高速に進行するため、高温高圧状態下でもピコ秒分解能で計測可

能なパルスラジオリシスを構築し、ピコ～ナノ秒領域における水和電子測定から、空間的に不均一な初期

反応過程（スパー拡散反応過程）における時間依存収量（G値）や素反応を調べた。 
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1. 緒言 

軽水炉冷却水（亜臨界・超臨界水）のラジオリシスや構造材料界面における相互作用を把握することは、

現行炉水化学の高度化および次世代炉（SCWR）水化学技術開発の基盤として重要である。高温ラジオリ

シス研究はこれまで定常照射法やナノ秒パルスラジオリシス法等で進められてきたが、室温よりも極めて

高速化（短寿命化学種は更に短寿命化）するため直接的な観測は困難であった。ピコ秒パルスラジオリシ

スにより主な分解生成物である水和電子を直接追跡し、スパー反応過程における G値や素反応を調べた。 

2. 実験 

フォトカソードライナック（照射ビーム源）、フェムト秒レーザ（分析光源）を用いたパルス・プローブ

法に基づくピコ秒パルスラジオリシス装置を構築した[1]。ピコ秒からナノ秒の時間領域において、可視～

近赤外領域の過渡吸収測定により水和電子の時間挙動を追跡した。 

3. 結果と考察 

照射後 60 psにおける水和電子スペクトルを図 1に示す。縦軸は

G×ε [(100eV)
-1

M
-1

cm
-1

]を示すが、吸収ピーク波長の Gεmaxは温度に

あまり依存しなかった。モル吸光係数 εmax は温度に依存しないこ

とから[2]、G値(60 ps)もほぼ一定であると考えられる。 

異なる pH（中性、pH =11.4）において、水和電子の時間依存収

量を測定した。室温と 300 
o
Cの結果を図 2に示す。時間減衰は、

室温では両 pHでほぼ同じであるが、300 
o
Cではアルカリ下で遅く

なった。OH
-によりプロトンが捕捉されるため

（捕捉時間は ca.400 ps）、水和電子とプロトン

のスパー反応（e
-
aq + H3O

+
  H + H2O）が抑制

されたと考えられる。スパー拡散モデルに基づ

く計算結果も合わせ、詳細を当日議論する。 
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Fig. 1. Time behaviors of e-
aq at different pH (neutral and basic (pH = 

11.4) conditions). Left and right figure shows those at room 

temperature and at 300 oC, respectively. 

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

500 600 700 800 900 1000 1100

c3/1.00/0.095
c3/0.970/0.095
c3/0.743/0.095
c4/0.881/0.098

R
e
la

ti
v
e
 G

 
to

 R
.T

.

Wavelength /nm

  21C/25MPa

100C/25MPa

200C/25MPa

300C/25MPa

H
2
O at 60 ps

Abs./density/abs(60ps,RT)

 
Fig. 1. Optical spectra (relative Gε at 60ps) 

of e-
aq in neutral H2O at elevated temperature. 
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