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研究成果の概要（和文）：本研究では、長寿命核廃棄物の核変換処理技術開発のための中性子捕獲反応断面積データベ
ースの高精度化に資することを目的とした。まず、長寿命核廃棄物のZr-93, Tc-99, Pd-107, I-129, Np-237, Am-241,
 Am-243, Cm-244, Cm-246、及び関連する安定同位体の中性子捕獲反応断面積の高精度測定を行った。そして、測定結
果の系統的理論解析を行い、長寿命核廃棄物の中性子捕獲反応機構の解明を行った。そして、測定できない核種・中性
子エネルギー領域の中性子捕獲反応断面積を理論計算によって提供した。

研究成果の概要（英文）：The objective of the present study was to contribute to the improvement of the 
accuracy of database for neutron capture reaction cross sections used for the technological development 
of nuclear transmutation of long-lived nuclear wastes. First, the precise measurements of capture cross 
sections of long-lived nuclear wastes, i.e. Zr-93, Tc-99, Pd-107, I-129, Np-237, Am-241, Am-243, Cm-244, 
Cm-246, and related stable isotopes were performed. Then, theoretical analysis of the measured results 
was systematically performed, and the capture reaction mechanism of long-lived nuclear wastes was 
elucidated. Finally, reliable calculated capture cross sections for all long-lived nuclear wastes and in 
the whole neutron energy region were supplied.

研究分野： 核データ、原子核物理、中性子物理、原子力学
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１．研究開始当初の背景 
核分裂炉で生成される長寿命核廃棄物（長

寿命核分裂生成物：LLFP、及びマイナー・
アクチニド：MA から成る。）の処理・処分に
ついては、他の放射性核種と共にガラス固
化・一時貯蔵・地中埋設が我が国の今日の国
策となっている。 
しかし、長寿命核廃棄物を分離・抽出して、

安定核種に核変換処理すれば、地中埋設にお
ける環境負荷を大幅に軽減することができ
る。また、長寿命核廃棄物は遠い子孫にとっ
ては負の遺産であるという倫理学的問題も
解決することができる。 
このように、長寿命核廃棄物の核変換処

理・処分は非常に重要な技術開発課題である。
中性子核反応を用いた核変換が現実的技術
として期待されており、本研究対象の中性子
捕獲反応は最も重要な核変換反応である。し
かし現在、核変換処理技術開発を推進するた
めに必須な中性子捕獲反応断面積データベ
ースの精度は極めて不十分であり、データベ
ースの高精度化が喫緊の課題である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、長寿命核廃棄物等の中性子捕

獲反応断面積等の高精度測定、測定結果の統
一的理論解析、長寿命核廃棄物の中性子捕獲
反応機構の解明を行い、測定できない核種・
中性子エネルギー領域の中性子捕獲反応断
面積を理論計算により提供し、中性子捕獲反
応断面積データベースの高精度化に資する
ことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 大強度核破砕パルス中性子源を用いた「大
強度陽子加速器施設 物質・生命科学実験施
設 中性子核反応測定装置（J-PARC MLF 
ANNRI）」での熱領域から keV 領域までの広
い領域での長寿命核廃棄物の中性子捕獲反
応断面積の高精度測定を中心に据え、これま
で実績を有している東京工業大学ペレトロ
ン加速器施設での keV 領域の測定と京都大
学電子線形加速器施設での熱領域から eV 領
域の測定を合わせて行い、重複する核種・中
性子エネルギー領域に対する結果を比較す
ることにより、施設固有の認識不可能な系統
誤差に関する情報を得、得られた情報を基に
この系統誤差を極力排除し、信頼性の極めて
高い測定結果を導出する。導出された信頼性
の高い捕獲反応断面積と捕獲ガンマ線スペ
クトルの測定結果を同時に理論解析するこ
とにより、長寿命核廃棄物の中性子捕獲反応
機構を解明して捕獲反応断面積の理論予測精
度を飛躍的に向上させ、測定できない核種・
中性子エネルギー領域の捕獲反応断面積の精
度良い計算値を与える。 
 
４．研究成果 
 本研究の主な成果は以下の通りである。 
(1) ANNRI での測定 

① Ge 検出器を用いた測定 
(a) LLFP 及びその安定同位体の測定 

LLFP 試料は使用済み核燃料から製造され、
通常は化学分離しか行われないため、多くの
LLFP 試料中にはその安定同位体も含まれる。
そのため、LLFP の中性子捕獲反応断面積を
測定する場合、安定同位体の中性子捕獲反応
断面積も必要になってくる。そこで、Se、Zr、
Sn、Pd 等の安定同位体試料について測定を
行った結果、中性子捕獲反応断面積を導出で
き、多くの新共鳴や評価済み核データの誤り
を発見することができた。 
 LLFP核種に対しては、当初予定通りZr-93、 
Tc-99、Pd-107、I-129 の測定を行い、中性子
捕獲反応断面積を導出することができた。そ
の結果、Pd-107 を例にとると、過去に報告
されている Pd-107 のいくつかの共鳴が、試
料中の不純物に起因する共鳴を誤って同定
したものであること等を明らかにすること
ができた。図１では、6.8eV 共鳴は Pd-107
に因るが、これまで Pd-107 の共鳴であると
考えられていた 3.9eV及び 5.2eVの共鳴はそ
れぞれ Pd-105 及び Ag-109 の共鳴であるこ
とが示されている。 

 
図１ Pd-107 の測定結果の一部分 

 
(b) MA の測定 
 Cm-244 及び Cm-246 について測定を行い、
中性子捕獲反応断面積を 1～300eV の中性子
エネルギー範囲で導出することができた。図
２に示すように、Cm-244 の 7.7eV 及び
16.8eV 付近の共鳴は世界で初めての測定結
果となった。 

図２ Cm-244 の測定結果の一部分 
 
また、Cm-246 の 4.3eV 及び 15.3eV 付近の
共鳴も世界で初めての測定結果となった。こ



れらの結果を纏めた論文により、2012 年度
の「第 45 回日本原子力学会賞」論文賞を受
賞した。 
 Am-241 について測定を行い、中性子捕獲
反応断面積を 0.01～10eV の中性子エネルギ
ー範囲で導出することができた。この結果か
ら、放射化法による熱中性子捕獲反応断面積
の決定に用いられる Westcott 因子を 1.02±
0.01 と求めることができ、中性子捕獲反応断
面積の再評価に重要なデータを得ることが
できた。また、0.31eV、0.57eV、及び 1.27eV
の 3 本の共鳴ピークの強度比を 0.5%以下の
高い統計精度で決定でき、従来データとの詳
細比較を行うことができた。 
 
② NaI(Tl)検出器を用いた測定 
(a) NaI(Tl)のデータ収集系高速度化 
中性子エネルギー100keV 領域までの測定

を可能にするため、NaI(Tl)検出器出力のパル
ス幅測定に基づく新しいデータ処理法を開
発し、NaI(Tl)検出器のデータ収集系の高速度
化を行った。その結果、下記の様に、Tc-99
及び Pd-107 について 100keV までの測定を
行うことができた。 
 
(b) LLFP 及びその安定同位体の測定 
上記の高速度化したデータ収集系を用い

て、Tc-99 及び Pd-107 について測定を行い、
熱領域から 100 keV までの中性子捕獲反応
断面積を導出することができた。例として、
Tc-99 の測定結果を図３に示す。I-129 につい
ての測定では、測定用試料中に多量に存在す
る不純物によるバックグラウンドが非常に
強かったにもかかわらず、熱領域から 100eV
までの中性子捕獲反応断面積を導出するこ
とができた。 

 

図３ Tc-99 の測定結果の一部分 
 
(c) MA の測定 
 Np-237 について測定を行い、中性子捕獲
反応断面積を0.01～1000 eVのエネルギー範
囲で導出することができた。測定結果の一部
分を図４に示す。この結果より、Westcott 因
子を 0.99±0.01 と導出し、また、熱中性子捕
獲反応断面積を 177±5[b]と導出できた。ま
た、Am-241 について測定を行い、熱領域か
ら 10keV までの中性子捕獲反応断面積を導

出することができた。 

図４ Np-237 の測定結果の一部分 
 
③ 中性子ビーム高度化等 
 ANNRI の中性子ビーム特性をモンテカル
ロ・ シミュレーション計算で明らかにする
ことによって、中性子ビーム・コリメータの
材質と形状の最適化を行うことができた。ま
た、透過法による中性子全断面積測定システ
ムの整備・改良を行い、Tc-99 及び Au-197
に対して測定を行い、全断面積を導出するこ
とができた。全断面積測定結果は、捕獲断面
積測定結果を詳細検討するために用いた。 
 
(2) 東工大での測定 
 中性子の高エネルギー領域の測定値及び
施設固有の認識不可能な系統誤差について
の情報を得るために、7Li(p,n)7Be パルス中性
子源と大型コンプトン抑止型 NaI(Tl)検出器
を用いて、Pd-104,105,106,108,110 等につい
て、15～100keV 及び 550keV 付近の中性子
エネルギー領域で測定を行い、捕獲反応断面
積及び捕獲ガンマ線スペクトルを導出した。
捕獲ガンマ線スペクトルについては世界初
の測定結果である。東工大での 15～100keV
の捕獲反応断面積結果と ANNRI での
NaI(Tl)検出器を用いた 100keV までの捕獲
反応断面積測定結果とを比較することによ
って、施設固有の認識不可能な系統誤差につ
いての情報を得ることができた。 
 
(3) 京大での測定 
 施設固有の認識不可能な系統誤差につい
ての情報を得るために、京都大学電子線形加
速器中性子源を用いて、熱～eV 領域の中性
子捕獲反応断面積測定を行った。MA 核種に
ついては一対の C6D6 検出器を用いて、
Am-243 に対する中性子捕獲反応断面積の相
対値及び共鳴積分値を導出した。LLFP 核種



及び安定同位体核種については全吸収型
BGO 検 出 器 を 用 い て 、 Pd-107 及 び
Se-74,76,77 の中性子捕獲反応断面積を導出
した。また、中性子透過法を用いて、LLFP
である Zr-93 について全断面積測定を行った。
京大での中性子捕獲反応断面積測定結果と
ANNRIでの熱～eV領域の測定結果とを比較
することによって、施設固有の認識不可能な
系統誤差についての情報を得ることができ
た。 
 
(4) 理論解析 

Pd安定同位体に対して、東工大での捕獲反
応断面積及び捕獲ガンマ線スペクトルの測定
結果に光吸収断面積の情報を加えてPd同位
体の双極子放射に関するガンマ線強度関数を
系統的に評価し、高速中性子捕獲反応の理論
解析を実施した。結果として、双極子ガンマ
線強度関数の5-6MeV付近にピグミー共鳴を
発見した。また、Pd同位体のkeV領域の捕獲
反応断面積が、評価済み核データライブラリ
JENDL-4.0の断面積と比較して8-24%小さく
なることを示した。また、FeからAuまでの40
核種について中性子捕獲反応断面積及び捕獲
ガンマ線スペクトルの計算を系統的に実施し
、その結果、Mengoni-Nakajimaの原子核準
位密度モデルとSMLO型ガンマ線強度関数を
組み合わせた計算が測定値を良く再現するこ
とを明らかにした。これらの成果を基に、MA
及びLLFPの理論計算を行い、中性子捕獲反応
断面積の計算結果を得た。 
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