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Abstract 
In the J-PARC accelerator, the inner surface of the copper tubes that make up most of the coolant pipes is corroded. 

Generally, additives are added to the coolant to prevent corrosion, but the accelerator is in a radiation environment and 
additives cannot be used in the coolant to avoid impurities in the coolant become polluted by radiation. On the other hand, 
Copper has been necessary to human life for a long time and is used as a material for various tools. It is recognized as a 
corrosion-resistant metal. Refer to the field of corrosion studies. For example, in materials research in the nuclear field, 
there is a lot of research on strong acidic or strong alkaline solutions and corrosion resistant materials, but there is little 
literature on corrosion protection studies of purified water and copper materials. In general, we believe this is because the 
use of purified water and copper together in a radiation environment is limited. Corrosion testing of purified water and 
copper materials is unique to accelerators. The use of a thin copper film was considered as a possible method. In this case, 
we report on the current status of a new initiative, testing with copper thin films. 

 

1. はじめに 

J-PARC 加速器[1]の冷却水に不純物として含まれる
銅の発生原因、抑制のための試験方法、試験結果の評
価および対策立案についての初期報告である。J-PARC
加速器の冷却水、特に J-PARC リニアックの冷却水にお
ける銅粒子の混入に起因する流量低下による運転停止
は、2009 年の夏頃から始まった[2-4]。筆者らは流量低
下の原因を探るため多くの時間を費やし調査を続け、対
処療法的ではあるが 2017 年までに幾つかの対策を施し、
2017 年夏からは、J-PARC 全体の目標の稼働率である
90 %以上を維持した安定運転を続けている。しかしなが
ら、対処療法では冷却水中の銅粒子の発生を防いでお
らず根本的な対策は未だ実施されていない。J-PARC 加
速器の冷却水への銅粒子の混入による循環ポンプの回
転変動によると思われる流量低下、および冷却水末端
配管に銅粒子が沈殿することによる目詰まりによる流量
低下は、世界中の無酸素銅を多用する多くの加速器に
も当てはまると考えられる。精製水を用いる冷却水に加
速器の配管材料等で使用されている銅管の内表面は冷
却水に触れ、その界面には酸化膜がある。pH および冷
却水の溶存酸素濃度などの水質の違いによって酸化膜
が管内表面から剥がれ易くなると考えられる。剥がれた
酸化膜は冷却水中に 10 ミクロン程度の粒径となって浮
遊し冷却水配管内を循環する。流速の早い場所の管内
壁では銅粒子が水中に漂う研磨剤の役割となり銅管内
壁の酸化膜を削り除去し、新たな酸化膜が再生され、ま
た脱離と再生が繰り返して起こる。一方、銅は昔から錆
び難い金属として人間の生活に必要不可欠な材料また
は道具として使われている。我々は一般的に銅の錆(酸

化膜)が装置に、特に加速器に悪影響を与えるとは想像
すらしなかったのか、または着目せずに放置していたの
ではないだろうか。いざ、筆者らが銅の防食腐食の評価
のための試験を立ち上げようとしたが、上手く評価に結
びつくような試験および結果が得られなかった。これは、
銅は一般的な認識は錆び難いのであって、精製水を用
いた銅の腐食の試験には長い期間が必要であり、評価
には試験に費やす以上の時間が必要となる。筆者らは
過去の経験から薄膜を用いた腐食試験を試みた。短期
間で明確なシグナルが出たので初期の結果を報告する。 

2. 銅配管の酸化と酸化膜除去の取り組み 

2.1  トラブル発生当時の取り組み 
2006 年 9 月に運転を開始した J-PARC リニアックの冷

却水設備の設備名称 RI4 において、2009 年の夏頃から
冷却水循環経路にある電磁石の冷却水流量が徐々に
減少していることに気づいた。2016 年 6 月に一部の電磁
石の冷却水配管の両端を開放し、配管内に圧縮空気を
送ったところ、黒く汚れた冷却水が出てきた。流量低下
が起きるのは、最も流量が絞られている特定の電磁石の
みである。この汚れを発見以降、夏のメンテナンス時に
定期的に圧縮空気を送る作業を実施し配管内の清掃を
おこなっている。Figure 1 に 2016 年 6 月当時撮影した作
業写真を示す。作業場所付近の床は黒く汚れており、圧
縮空気によって配管内から排出された冷却水の汚濁の
状況が確認できる。筆者らは配管清掃後の排出された
汚濁水をバケツに集めて保管したところ比重の違いによ
ると思われる沈殿物が現れたため、沈殿物を乾燥させ分
析を試みた。 
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Figure 1: Inquiry into contamination of water cooling 
system. 
 
乾燥させた沈殿物を HORIBA 製エネルギー分散型微
小部蛍光 X 線分析装置、型式 XGT-5000WR にかけた
ところ、そのほとんどの元素として銅を検出している。同
様に粒度測定を実施した。HORIBA 製レーザー回折散
乱方式、粒度分布測定装置を用いたところ、メジアン径
が約 11 μm、10 %粒子径が 3.36 μm であった。 

2.2  銅の腐食の予備調査 
銅の腐食が冷却水で本当に起こるのか確認するため、

リニアック冷却水設備に使用している精製水（イオン交換
水）を用いて、銅の腐食の予備調査を実施した。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 2: Schematic view of corrosion test system. 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 3: Corroded cupper plate. 

設備名称 RI4 の運転水温である 27 ℃に設定した恒温
槽内で、銅のテストピースを冷却水に浸漬し、撹拌しな
がら 1 ヶ月間保持した。Figure 2 に試験装置の概略図を、
Fig. 3 に 1 ヶ月後の銅のテストピースを示す。ほんの 1 ヶ
月間使用している冷却水に浸しただけで銅のテストピー
スの表面は変色し酸化膜に覆われている。 

2.3  汚濁の捕捉と状況観察と水質改善 
2017 年 4 月から汚濁状況を調べるために、RI4 系の

循環系路内に低流量ラインを増設し、糸巻きフィルター
を新設し、フィルターに汚濁を捕捉の後、定量分析をお
こなっている。前項の粒度測定の結果から、汚濁の捕捉
に使用するフィルターは 3M 製の D-PPPY 糸巻きフィル
ターとし、フィルターは積算流量を記録し 1 ヶ月に 1 度交
換している。取り外した使用済みのフィルターは酸洗し、
その溶液で ICP発光分光分析をおこなっている。現在は、
冷却水循環経路にある銅の配管表面に析出する酸化銅
の発生量と捕捉される量が同じであることが考えられる。
析出した酸化膜は、冷却水中に浮遊しており、銅粒子が
研磨剤となって、酸化膜をはぎ取り、一定量冷却水中を
浮遊しているのではないだろうか。夏などの冷却水の長
期停止は、銅配管の腐食を進行させる。長期停止しない
運転維持か、長期停止中は冷却水を抜く作業が必要で
あろう。 

3. 銅薄膜を用いた腐食評価装置の立上げ 

3.1 銅薄膜を用いた腐食評価装置の立上げ 
前述の予備調査で冷却水配管の汚れの原因や流量

低下を引き起こす管路の詰まりが明らかとなった。銅のテ
ストピースを精製水に浸すだけでテストピースの表面が
変色し、その変色が酸化銅であることは再現できたが、
酸化膜の酸化の進行を定量化することは困難であった。
数値化できなければ腐食の変化を他者に示すことがで
きない。そこで筆者らは数値化するには銅のプレートを
極力薄くすることを考えた。酸化は金属の表面のみで起
こっており、テストピースの厚みは酸化の評価にはなんの
役割も持たないと考えたのである。シリコンウエハ上に銅
を蒸着させて酸化の状態が観察できるのではと考えたの
と、冷却水設備の配管のように酸化膜が剥離するように、
薄膜であれば酸化や剥離の観察が出来るのではないか
と考えた。無酸素銅と酸化銅の電気抵抗の違いや変化
を観察できないかと薄膜の準備に取り掛かった。Figure 4
にシリコンウエハ上に蒸着させた銅の試験片の寸法を示
す。シリコンウエハに蒸着した銅のストリップラインの両端
に電極を装着し一定の電流が流れ続けるように電圧を
調整できる測定装置を組み立てた。Figure 5 に銅薄膜を
用いた腐食評価装置を示す。銅のストリップラインの両
端の電極間に 1 mA となるように電圧を印可し、印可電
圧が 2 V を超えた時点で計測が終了するロジックを組ん
だ制御となっている。 

3.2 試験結果 
水道水および精製水を用いた初期の試験では、およ

そ 100 時間以内に銅のストリップラインに酸化膜が形成
される。薄膜が酸化することにより銅の薄膜を流れる電流
に電気抵抗が増加し印可電圧が 400 mV 程度まで上昇
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している。Figure 6 に経過時間と銅のストリップラインに印
加した電圧の関係を示す。今回、評価装置を立上げて
みて、シリコンウエハ上の銅のストリップラインを 7 本にし
てみた。しかしながら、スターラーで水槽を均等にかき混
ぜることが困難であることが試験を通して分かり、このあ
たりの改良が今後の課題であると考える。Figure 7 にシリ
コンウエハ上の銅のストリップラインの酸化の進行のばら
つきを示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 4: Thin copper metal deposited on silicon plate. 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 5: Copper stripline resistance measurement system. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 6: Relationship between applied voltage and 
elapsed time for corrosion of copper thin film. 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Figure 7: Corrosion of copper thin film. 

 

4. まとめ 

加速器の冷却水配管の材料に使用される銅配管の腐
食を定量的に測定するために、銅薄膜を用いることを考
えた。銅薄膜を用いた腐食評価試験装置を立上げた。
改良の余地は多々あるものの、本腐食試験装置を用い
れば、定量的に無酸素銅の酸化被膜の成長を観察でき
るであろう。特に冷却水に含まれる溶存酸素濃度および
pH の違いによって、無酸素銅の腐食のスピードに違い
が明確になり、銅の酸化の進行を遅らせることが可能に
なると考える。加速器の安定運転のためには冷却水の
水質の維持も重要となることが経験的に理解しており、
本腐食試験装置が水質の違いによって腐食速度の定量
的な測定と評価につながるものと考える。 
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