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研究成果の概要（和文）：α線のエネルギースペクトルとL X線放射強度比とを利用する、新しいPu同位体分析法を提
案した。この方法ではPu同位体やAm-241のα崩壊で放射されるL X線の放射率に関する信頼性の高い実験データが必要
である。開発したTES型マイクロカロリーメータを用いてPu-238/239とAm-241混合線源から放射されるL X線のエネルギ
ースペクトルを計測し、ピーク半値幅50eVより優れたエネルギー分解能が得られた。計測で得られたエネルギースペク
トルではL X線の主要なピークが明確に同定され、解析によりL X線放射率に関する信頼性の高いデータが得られること
が期待される。

研究成果の概要（英文）：We proposed a new method of analyzing Pu isotopes with using the energy spectrum 
alpha-rays and the intensity ratio of L X-rays. It is required to obtain high-reliable data of the 
emission probability of L X-rays in α decay of Pu isotopes and Am-241. Spectroscopic measurements of L 
X-rays emitted from a mixture source of Pu-238/239 and Am-241 were conducted with TES microcalorimeters 
which were developed in this work. The value of full-width at half maximum energy resolution was found to 
be better than 50 eV at peaks appear in experimental energy spectrum of L X-rays. Main peaks of L X-rays 
were clearly identified in the experimental energy spectrum. High-reliable data of the emission 
probability of L X-rays in α decay of Pu isotopes and Am-241 are expected to be obtained by precise 
analysis of the experimental energy spectrum.

研究分野：放射線物理・計測学

キーワード： マイクロカロリーメータ　超伝導転移端センサー　プルトニウム同位体分析　L X線スペクトル計測　高
エネルギー分解能
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
①超ウラン元素の高エネルギー分解能 L	 X 線
スペクトル計測の重要性	
	 使用済み核燃料再処理施設やウラン(U)・プ
ルトニウム(Pu)混合酸化物(MOX)燃料製造施
設等の Pu を取り扱う施設では、Pu 同位体分
析による計量管理が重要である。ほとんどの
Puはエネルギーが 4.9〜5.8MeV のα線を放射
して U に壊変する。このときに、Pu 同位体の
α崩壊生成核種である U からのγ線放射率は
α崩壊あたり0.05%以下と非常に低い。一方、
Pu 同位体のα崩壊生成物の U 元素からは、内
部転換によりエネルギーが 13〜17keV の L	 X
線がα崩壊あたり数%から10%程度の確率で放
射される。通常、Pu 取り扱い施設では、施設
周辺の環境サンプリング試料から微量分析試
料を作製し、α線スペクトルにより Pu の漏洩
を監視する。このとき、241Pu のβ崩壊生成核
種である 241Am と 238Pu のそれぞれから放射さ
れる最大強度のα線エネルギーは近接してい
るため、α線スペクトル測定による 238Pu の弁
別が困難となるので、煩雑な化学処理により
241Am を分離する。作製した試料について Si 表
面障壁型半導体検出器によりα線スペクトル
を計測し、微量の核物質を分析する。Pu 同位
体から放射されるα線のエネルギースペクト
ルを計測することで、質量数が 236、238、241
及び 242 の Pu 同位体は弁別可能である。しか
しながら質量数が239と 240の Pu同位体から
放射される最大強度のα線エネルギーは、そ
れぞれ 5.147MeV と 5.159MeV であり、Si 表面
障壁型半導体検出器により計測されたエネル
ギースペクトルでは 239Pu と 240Pu の同位体弁
別ができない。	
	 Pu 同位体や 241Am	 のα崩壊生成元素の内部
転換により放射される多数の L	 X 線は、個々
の L	 X 線の放射強度が同位体により異なる。
そこで、Pu 同位体試料の L	X 線エネルギース
ペクトルを計測して特性 L	 X 線の放射強度比
を求め、α線エネルギースペクトルと組み合
わせて解析することで、Pu 同位体の高度な分
析が可能となる。この方法では、Pu 同位体や
241Am	の L	X線放射率の情報が非常に重要とな
る。Pu 同位体のα崩壊後に放射される L	X 線
のエネルギーは 13.6	 keV、17.4	 keV および
20.5	keV であり、不純物として必ず含まれる
241Am のα崩壊後に放射される L	X 線のエネル
ギーは 13.9	 keV、17.8	 keV および 20.8	 keV
である。ところが、高純度ゲルマニウムやリ
チウムドリフト型シリコンなどの汎用高精度
半導体検出器のエネルギー分解能では、Pu 同
位体の L	X 線と 241Am の L	X 線との弁別が出来
ない。このような理由で、Pu 同位体と 241Am の
α崩壊に伴う L	 X 線放射率に関する実験デー
タと理論計算値との一致が良くない[1]。超ウ
ラン元素の L	 X 線放射率を高い信頼性で評価
するには、L	X 線を半値幅 50eV 程度の優れた
エネルギー分解能でスペクトル計測し、内部
転換による L	 X 線放射率のデータを蓄積する
とともに、理論計算を検証することが必要で

ある。	
②TES 型マイクロカロリーメータによる Pu同
位体と 241Am 線源の L	X 線スペクトル計測	
	 近年、高純度 Ge 半導体検出器より優れた検
出感度とエネルギー分解能性能を達成するた
めに、入射 X 線光子のエネルギーを吸収した
ときのわずかな温度上昇を超伝導転移端セン
サー(TES)により精度よく計測する TES 型マ
イクロカロリーメータの開発研究が活発に進
められ、数 keV のエネルギーを有する X 線を
半値幅 2eV より優れたエネルギー分解能で計
測可能であることを実証した[2]。米国国立標
準技術研究所では、エネルギーが 50keV から
100keV 領域の X 線とγ線を検出するために、
Sn吸収体を有する多ピクセル TES 型マイクロ
カロリーメータシステムを開発している[3]。	
	 先行研究において前畑者等は、エネルギー
が 10keV から 20keV の L	 X 線光子を 50%以上
の吸収効率で検出する L	 X 線用 TES 型マイク
ロカロリーメータを開発し、日本原子力研究
開発機構(JAEA)核燃料サイクル工学研究所に
おいて 241Am、238Pu 及び 239Pu のα崩壊に伴い
放射されるエネルギーが 10keV から 20keV の
L	X 線を半値幅 50eV のエネルギー分解能でス
ペクトル計測し、L	 X 線スペクトル計測によ
る Am と Pu の元素分析が可能であることを実
証し、238Pu と 239Pu それぞれの線源から放射さ
れる	 Lα1	 X 線と Lβ1	 X 線の強度の違いを実
験的に確認した[4]。しかしながら、試作した
L	 X 線検出用 TES 型マイクロカロリーメータ
は有感面積が 0.3mm×0.3mm であり、検出効率
が非常に小さいために、十分な統計の L	 X 線
検出事象数が得られなかった。Pu 同位体試料
のL	X線放射率を高精度で評価するためには、
Pu 取扱施設において、有感面積が 10mm2 程度
の TES 型マイクロカロリーメータを用いて、
試料から放射される LX 線スペクトルを長時
間にわたり計測する必要がある。	
	
２．研究の目的	
	 Pu同位体のα線スペクトルとα崩壊生成物
である U 元素の個々のエネルギーの L	 X 線放
射強度比とを利用する、新しい Pu 同位体分析
法を提案する。提案を実証するために、多ピ
クセル TES 型マイクロカロリーメータを開発
し、Pu 同位体試料から放射される U 元素の L	
X 線を半値幅 50eV より優れたエネルギー分解
能でスペクトル計測し、計測結果を詳細に解
析する。さらに、半導体検出器でα線スペク
トル計測を行う。	
	
３．研究の方法	
①L	 X 線放射強度比とα線エネルギースペク
トルとを組み合わせた Pu 同位体分析法	
Pu 同位体と 241Pu のβ崩壊生成核種である
241Am から放射されるα線のエネルギーを表 1
に示す。また、Pu 同位体や 241Am	 のα崩壊生
成元素からは、内部転換により、エネルギー
が 10keV から 20keV の領域に多数の L	 X 線が
放射される。表 2 に 239Pu、240Pu 及び 241Am のα



崩壊生成同位体である 235U、236U 及び 237Np そ
れぞれから放射される Lα1と Lβ1の L	 X 線エ
ネルギーとα崩壊あたりの放射率の理論値を
示すが、理論値と実験値の一致は良くない[1]。
以下に、本研究で提案する Pu 同位体が含まれ
る試料の L	 X 線放射強度比とα線エネルギー
スペクトルとを組み合わせることで、238Pu、
239Pu 及び 240Pu 同位体を分析する方法を説明
する。	

(1)	238Pu の分析	
	 Pu 同位体を含む試料について Si 表面障壁
型半導体検出器により計測したα線エネルギ
ースペクトルのピーク強度から 238Pu と 241Am
の濃度 N(238Pu+241Am)を求める。次に TES 型マ
イクロカロリーメータにより計測した L	 X 線
エネルギースペクトルの Np-Lα1 と Np-Lβ1 の
ピーク強度を解析して 241Am 濃度 N(241Am)を求
め、N(238Pu+241Am)-	 N(241Am)より 238Pu 濃度
N(238Pu)を分析する。このとき、Pu 同位体のα
崩壊に伴い放射される U-Lα1 と U-Lβ1 のピー
クを弁別する必要がある。先行研究において
前畑者等は、TES 型マイクロカロリーメータ
のエネルギー分解能でピーク弁別が可能であ
ることを実証している[4]。	
(2)	239Pu と 240Pu の分析	
	 Pu 同位体を含む試料について Si 表面障壁

型半導体検出器によるα線スペクトル計測と
上記(1)の結果より、N(236Pu)、N(238Pu)、
N(239Pu+240Pu)、N(242Pu)が得られる。次に TES
型マイクロカロリーメータにより L	 X 線スペ
クトル計測を行う。測定で得られた U-Lα1 と
U-Lβ1の L	X 線スペクトルのピーク強度は、Pu
同位体のα崩壊に伴うそれぞれの U-Lα1と U-
Lβ1 の放射率と同位体濃度でフィッティング
できる。239Pu と 240Pu の濃度 N(239Pu)、N(240Pu)
をパラメータとして U-Lα1と U-Lβ1の L	 X 線
ピークフィッティングを行い、最も良い一致
を示したときがN(239Pu)と N(240Pu)の求める値
となる。	
	 本研究で提案する L	 X 線放射強度比とα線
エネルギースペクトルとを組み合わせた Pu
同位体を分析方法では、Pu 同位体や 241Am	 の
α崩壊に伴う L	 X 線放射率に関する信頼性の
高いデータベースが最も重要となる。	
②多ピクセル TES 型マイクロカロリーメータ	
	 極低温に保持した吸収体に入射した X 線光
子のエネルギーを、エネルギー吸収に伴う温
度上昇として精度よく計測する検出器をマイ
クロカロリーメータと呼ぶ。TES 型マイクロ
カロリーメータでは、電気抵抗が超伝導−常伝
導相転移領域において非常に急峻な温度依存
性を示す超伝導薄膜を温度計として利用する。
図 1 に TES 型マイクロカロリーメータの X 線
光子検出過程を概念的に示す。TES は入力コ
イル L と直列に接続され、バイパス抵抗 RBは
TES と L に並列に接続されている。この回路
に直流電流を通電すると、TES 素子内のジュ
ール発熱と温度 Tbの冷熱浴にコンダクタンス
G を介して流れる熱流とのバランスで動作温
度が決まる。X 線入射による吸収体の温度上
昇ΔTは TESの電気抵抗をΔRだけ増加させ、
Lを流れる電流変化に比例する磁束変化	Δφ
が超伝導量子干渉素子(SQUID)増幅器により
電圧パルスへとして出力される。	

	 Pu 同位体と 241Am のα崩壊に伴い放射され
るエネルギーが 10keV から 20keV の L	 X 線ピ
ークを精度よく同定するために、20keV の L	X
線を半値幅 50eV 以下のエネルギー分解能で
検出する TES 型マイクロカロリーメータを開
発する。Pu 取扱施設での限られた時間内の計
測実験で、スペクトル解析に必要な高い統計

表 1	 	 Pu 同位体と 241Am から放射されるα
線のエネルギー	

	

	

表 2	 239Pu、240Pu 及び 241Am のα崩壊に伴い
放射される主要な L	 X 線エネルギーとα崩
壊あたりの放射率	

	

	

図 1	TES 型マイクロカロリーメータの X 線
光子検出過程	



精度の L	 X 線検出事象数を得るために、ピク
セル配置により市販の CdTe 半導体検出器と
同等の有感面積多を目指し、エネルギー20keV
の X 線光子に対するピクセル当たりの吸収率
を 50%以上とする。	
	
４．研究成果	
①単ピクセル TES 型マイクロカロリーメータ
による 238/239Pu-241Am 混合線源の L	 X 線スペク
トル計測	
	 先行研究でエネルギーが 10 から 20keV の
LX 線光子を半値幅 50eV より優れたエネルギ
ー分解能でスペクトル計測するために、Au/Ti
の２層薄膜の TES に Au 薄膜を吸収体として
積層した構造の単ピクセル TES 型マイクロカ
ロ リ ー メ ー タ を 作 製 し た [4] 。 面 積 が
350X350μm2 の TES は厚さ 1μm の SiNx 膜上
に積層されている。TES 上に積層した Au 吸収
体の面積は 150X150μm2で 20keV の X 線光子
を 50%の効率で吸収できるように厚さを 5μm
とした。この単ピクセル TES 型マイクロカロ
リーメータチップと SQUID 増幅器チップを取
り付けたホルダーの温度を 160mK に保持し、
238Pu 及び 238Pu 標準線源と 241Am から構成され
る 238/239Pu-241Am 混合線源から放射される L	 X
線のエネルギースペクトルを計測した。図 2
に測定結果を示す。238/239Pu と 241Am のそれぞ
れのα崩壊に伴い放射される U	L	X 線と Np	L	
X 線の Lα、Lβおよび Lγピークに対するエネル
ギー分解能は、それぞれ、100eV、63eV および
67eV であった。しかしながら、図 3 のエネル
ギースペクトルでは、U	L	X 線と Np	L	X 線の
主要なピークが明確に同定され、L	 X 線スペ
クトル計測による Pu 同位体と 241Am の元素分
析が可能であることを実証した。	
②	 4 ピクセル配置マッシュルーム吸収体 TES
型マイクロカロリーメータの開発	
	 エネルギー分解能を向上すること、X 線に
対する有感面積を広くすることを目的として、
ピクセル配置のマッシュルーム形状吸収体を
有する TES 型マイクロカロリーメータを開発
した。本研究では、マッシュルーム形状吸収
体傘部の変形による検出器性能劣化を防止す
るために、図 3 に示すような TES と吸収体傘 部との間に挿入した絶縁体層による吸収体傘

部の支持構造を考案した。超伝導薄膜温度セ
ンサである TES は SiNx 膜上に積層される。
TES は Ti/Au の 2 層から構成され、２層の近
接効果を利用して超伝導転移温度を 100mK 近
傍に設定している。TES の中央部には、マッシ
ュルーム形状吸収体の柄部となる正方形断面
の Au が積層される。マッシュルーム形状吸収
体傘部と TES 外縁部との間には、厚さ 100nm
の Ta205層が挿入されている。図 4 には試作し
た 4 ピクセル配置マッシュルーム吸収体 TES
型マイクロカロリーメータの写真を示す。ピ
クセルの素子パラメータを表 3 に示す。図 4
の px4 は吸収体が剥離したため、検出器とし
て使用できなかった。表 4 には px1-px3 につ
いて測定した TES 転移温度 Tc、転移温度幅
ΔTtrn、常伝導抵抗 Rnおよび温度 128mK におけ

	

図2	単ピクセルTES型マイクロカロリーメー
タで計測した 238/239Pu-241Am 混合線源から放射
される L	X 線のエネルギースペクトル 

 
図 3 マッシュルーム吸収体 TES 型マイクロ
カロリーメータの構造	

 

 
図 4	試作した 4 ピクセル配置マッシュルー
ム吸収体 TES 型マイクロカロリーメータ	
	
表 3	マッシュルーム吸収体 TES 型マイクロ
カロリーメータの素子パラメータ	

 
 

表 4	TES 転移温度 Tc、転移温度幅 ΔTtrn、常
伝導抵抗 Rn および温度 128mK における TES
感度α	=d(lnR)/d(lnT)の測定値	

	



る TES 感度 α	=d(lnR)/d(lnT)の値を示す。	
③マッシュルーム吸収体 TES 型マイクロカロ
リーメータによる 238/239Pu-241Am 混合線源の L	
X 線スペクトル計測	
	 試作した 4 ピクセル配置マッシュルーム吸
収体 TES 型マイクロカロリーメータによる
238/239Pu-241Am 混合線源の L	 X 線スペクトル計
測を実施した。測定では、4 ピクセル配置マッ
シュルーム吸収体 TES 型マイクロカロリーメ
ータチップと SQUID 増幅器チップを取り付け
たホルダーの温度を 80mK に保持した。TES 型
マイクロカロリーメータの駆動および信号読
み出し回路系は単ピクセル対応であるため、
多ピクセル同時動作試験は実施できなかった。
そこで、241Am 線源の L	X 線スペクトル計測で
Np	 Lβ1 ピークについて半値幅 33eV のエネル
ギー分解能が得られた px2 から検出信号を読
みだした。計測で得られた 238/239Pu-241Am 混合
線源から放射される L	 X 線のエネルギースペ
クトルを図 5 に示す。図 5 のエネルギースペ
クトルでは、U	L	X 線と Np	L	X 線の主要なピ
ークは半値幅 50	 eV のエネルギー分解能で明
確に同定された。U と Np の L	X 線放射の自然
幅を考慮してピーク解析を行って評価した
TES 型マイクロカロリーメータのインパルス
応答に対するエネルギー分解能を表 5 に示す。	
L	 X 線放射率に関する信頼性の高いデータの
評価値を得るため、エネルギースペクトルを
解析中である。	
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