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研究成果の概要（和文）：J-PARC MLFで得られる大強度パルス中性子を使う事により即発ガンマ線分析(PGA)と
中性子共鳴捕獲分析(NRCA)を組み合わせた革新的な非破壊測定技術を開発した。この手法では、PGAとNRCAの両
方の結果を同時に得られるだけでなく、どちらの手法でも測定出来ない試料でも分析することができる。混合標
準試料を用いた実験により、有用性と有効性を実証するとともに、簡単で正確な補正法を開発することによっ
て、その分析法の実用化に成功した。さらに、宇宙化学や環境科学の試料等に適用し、分析法の評価をした。

研究成果の概要（英文）：We developed a novel non-destructive analytical technique that combines 
prompt gamma-ray analysis (PGA) and time-of-flight elemental analysis (TOF) by using an intense 
pulsed neutron beam at the Materials and Life Science Facility of Japan Proton Accelerator Research 
Complex. It allows us to obtain analytical results from the both methods at the same time. In 
addition, it can be used to quantify elemental concentrations in the sample, to which neither of 
these methods can be applied independently. A simple and accurate correction method for practical 
use was also developed for data processing in the TOF-PGA analysis. The effectiveness and the 
usefulness of the developed TOF-PGA method were confirmed by measuring of a composite reference 
sample. Moreover, its applicability was validated by analyzing of representative materials in 
several fields, such as cosmochemistry and environmental science.

研究分野： 宇宙化学、放射化学、分析化学

キーワード： 非破壊元素分析　即発ガンマ線分析　中性子共鳴捕獲分析　TOF-PGA　J-PARC　MIF　ANNRI
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１．研究開始当初の背景 
 
微量元素の定量法には ICP 質量分析法

(ICP-MS)、加速器質量分析法など、それぞれ
優れた特徴を持つ分析法が開発されてきた
が、試料の物理的状態や、目的元素、課せら
れた測定精度、測定時間等の条件によっては、
十分対応出来ない場合が少なくない。最近の
高付加価値金属や半導体などの不純物定量、
リサイクル金属中の微量トランプ元素定量
や環境試料中の重金属汚染検査等において
は、前処理の困難さ等のため新しい分析法の
開発が求められている。特に、非破壊元素分
析法は、科学的に重要な試料、希少価値の高
い試料などを分析する際に欠くことの出来
ないツールとなっている。それらの試料は学
術的価値の高い研究成果をもたらすと期待
されるが、複雑な成分を持つ試料の場合には
分析出来ない事も多く、非破壊分析法のブレ
ークスルーが切望されている。 
中性子を用いた非破壊分析法に即発ガン

マ 線 分 析 (Prompt gamma-ray analysis, 
PGA)がある。PGA は中性子捕獲反応で放出
される即発ガンマ線を Ge 検出器で検出し、
そのエネルギーから定性分析を行い、本数か
ら定量分析を行う元素分析法である。また、
放出される即発ガンマ線のエネルギーは核
種によって異なり、核種を区別できることか
ら核種分析とも呼ばれている。試料は殆どの
場合に前処理の必要がなく（化学分離等の必
要がなく）、試料中に含まれる元素を一度の
測定で求めることができ、試料の種類や組成
の影響を受け難い（マトリクス効果が小さ
い）。さらに、中性子は透過力が高いため試
料全体の平均値を求めることができる。これ
らの利点から貴重な試料（例えば隕石や土器
など）や破壊分析が困難な試料（例えばプラ
スチックやガラス等）の分析に有効であり，
宇宙化学，環境，考古学，材料などの分野で
用いられてきた。 
パルス中性子を用いた非破壊分析法とし

ては、中性子共鳴捕獲分析法 (neutron 
resonance capture analysis: NRCA)が知ら
れている。NRCA は、中性子と標的核が持つ
エネルギーと複合核の励起準位のエネルギ
ーが等しくなる場合にきわめて強い反応、い
わゆる共鳴反応を用いており、パルス化され
た中性子ビームを飛行時間法によってエネ
ルギー弁別し、得られる共鳴ピークのエネル
ギーとその強度から分析を行う手法である。
NRCA は PGA ほど普及していないが、PGA
と同じく多元素を同時に非破壊で分析する
事が可能であるため、考古学や材料などの分
野で用いられている。 

PGA と NRCA はともに優れた特長を持つ
分析手法ではあるが、Ge 検出器のガンマ線
のエネルギー分解能は有限であるため、複雑
な元素構成をもつ試料を分析した際には、目
的とする元素のガンマ線に他の元素からの
ガンマ線が重なり、共鳴ピークも重なってし

まうことがある。そのような複雑なスペクト
ルは解析が非常に困難となり、誤った結果を
導きかねない。 

 
２．研究の目的 
原子力機構（東海村）は、世界最高水準の

大強度パルス中性子が得られる J-PARC 物
質・生命科学実験施設を有する。我々のグル
ープはこの施設において精密ガンマ線測定
装置を開発してきた。本研究では、非破壊分
析法にブレークスルーをもたらす分析法を
開発するため、核データ研究のために開発さ
れた先進的な中性子捕獲断面積測定技術を
微量元素分析に応用し、前処理を必要とせず、
迅速かつ高感度分析が可能な世界最先端の
分析法を開発することを目指す。 
 
３．研究の方法 
ガンマ線のエネルギーは元素（核種）毎に

固有の値を持つため、中性子放射化分析では
中性子捕獲核種の放出するガンマ線のエネ
ルギーを測定する。また、中性子捕獲反応断
面積は、殆どの元素（核種）において高エネ
ルギー領域に共鳴（中性子捕獲反応断面積の
鋭いピーク）を持つ。この共鳴の中性子エネ
ルギーも核種毎に異なるため、ガンマ線のエ
ネルギーと共鳴エネルギーの２つを同時に
測定して分析出来れば、高いシグナル・ノイ
ズ比を達成出来る。しかし、実用分析に適用
するためには、高効率・高性能な装置を用い
る必要がある。J-PARC の施設内に開発され
た中性子核反応測定装置(ANNRI)は、全立体
角を覆うガンマ線エネルギー分解能が非常
に高いGe検出器とアンチコンプトン用BGO
及び高性能なデータ収集系から構成され、こ
の２つのエネルギーを同時に測定して高精
度な分析を行うための能力を有する世界で
唯一の装置と言える（図 1）。これを組み入れ
た元素分析装置を開発すれば世界最先端の
高感度、高元素選択性のある定量装置となり
うる。 
ANNRI では MLF にある核破砕中性子源から

の大強度パルス中性子ビームを利用する事
ができる。時間構造を持つ中性子ビームの大
きな利点は飛行時間法を効果的に利用する
事が出来る事にある。そのため、ANNRI では
PGA を行う事ができるほか、高エネルギーの
中性子も利用できるため、中性子捕獲反応に
おける共鳴を使った分析法である NRCA も行
う事が出来る。元素（核種）の同定のために
PGA ではガンマ線のエネルギーを用い、NRCA
では中性子のエネルギーを用いるため、PGA
と NRCA では性質の異なる情報が得られる。
もし、同じ検出器でガンマ線と中性子のエネ
ルギーを取得すれば、それらの相関も利用し
た新しい分析（TOF-PGA）もできるはずであ
る。しかし、これまで PGA と NRCA では、そ
れらの手法に最適な種類の検出器が用いら
れており、同じ検出器を用いて同時に測定す
ることが出来る施設は無かった。 



図１. 中性子核反応測定装置 ANNRI 
 
我々は大強度パルス中性子ビームの利用

に加え、多数の Ge 検出器を中性子ビームに
近接させて設置してガンマ線の検出効率を
出来る限り大きくし、6LiF や 6LiH による中性
子 遮 蔽 、 ADC と DSP(Digital Signal 
Processor)を搭載したエネルギーボードと
タ イ ミ ン グ ボ ー ド 、 FPGA (Field - 
Programmable Gate Array)を掲載したコイン
シデンスボードによって構成されたデータ
収集系を用いる事で PGA と NRCA を同時に行
う事を可能とする。新しい非破壊元素分析法
は即発ガンマ線分析と中性子共鳴捕獲分析
を組み合わせたものであるため、TOF-PGA と
呼ぶ。また、TOF-PGA を確立させるために必
要な各種補正（デッドタイム、中性子ビーム
強度、ガンマ線減衰）、ピーク解析法、解析
ソフトウェア、データベース等の開発を行う。
さらに、確立した手法を標準試料、宇宙化学
的試料、環境試料などに適用して、その評価
を行う。 
 
４．研究成果 
(1) TOF-PGA 法の確立 
①補正法の確立 
 ANNRI において用いられているデータ収集
系は大強度中性子ビームと多数の Ge 検出器
によってもたらされる高イベントレートに
対応するため、VME ベースの ADC と DSP を搭
載したエネルギーボードとタイミングボー
ド、FPGA を掲載したコインシデンスボードに
よって構成されており、Ge 検出器-Ge 検出器
との同時計数測定、BGO 検出器-Ge 検出器と
の反同時計数測定、および中性子飛行時間測
定を一度に行える。これらのボードは高速化
のためにバッファーを多段階に配置してお
り、さらにエネルギーボードはアナログでの
パルス成形とデジタル処理が混在している
こともあって、データ収集におけるデッドタ
イム、パイルアップ補正係数を求める事は容
易ではない。デッドタイムはランダムパルサ
ーによって得られるシグナルをガンマ線に
よるシグナルと同じように、測定中にデータ
収集系に入力することによって、その数え落
としから得る事ができる。これは、データ収
集系は複雑な処理を行うが試料からのガン
マ線によるシグナルもランダムパルサーに
よるシグナルも同じ処理を行うためである。
パイルア ップは、データ収集系のトリガー
システムや図 2. デッドタイムτとパイルア
ップ補正係数δとの相関図 

 
パルスのアンダーシュートなどの影響によ
って、ガンマ線のエネルギーが小さく、デッ
ドタイムが高いほど影響を受けやすい。図 2
にパイルアップ効果の実験値とそれから得
られた経験式による値（破線）を示す。これ
から任意のエネルギーのガンマ線に対する
補正係数が得られ、デッドタイム 95％程度ま
ではパイルアップによる効果が正確に補正
できるようになった。 
 また、定量値を得るためには中性子ビーム
の自己遮蔽効果(NA)とガンマ線の自己遮蔽
効果(GA)の補正が重要である。この補正係数
を得るため、PHITS によるシミュレーション
を実施した。図 3.にシミュレーションで用い
た検出器体系と 0.1mm と 6mm 厚の Fe 試料の
場合のガンマ線分布を示す。図中の一番外側
に BGO 検出器があり、その内側にクラスター
Ge 検出器がある。クラスターGe 検出器の前
には中性子遮蔽材として用いている同位体
濃縮 6LiH と 6LiF が設置されている。また、
水平面上に同軸型 Ge 検出器が 8 台設置され
ているが、同軸型 Ge 検出器用の BGO 検出器
は入れていない。この計算において、同軸型
Ge用のBGO検出器が考慮されていない事によ
る影響は小さいと考えられる。 
NAはPHITSによるシミュレーションで試料

中に中性子捕獲反応を起こす原子核の数を、
中性子捕獲断面積と試料中の原子核数をか
けたもので割る事によって得られ、GA は
PHITS からダイレクトに得られる。図 4.に GA
の計算の一例を示す。この図は0.1mmから6mm
厚までの Fe試料から放出される 352keV のガ
ンマ線の GA の計算である。ガンマ線ソース
の分布は中性子ビームの自己遮蔽効果も考
慮されているため、厚い試料(6mm)ではビー
ム入射側に偏りがあることが分かる（図 3.
左下）。殆どガンマ線の自己遮蔽効果を受け
ない0.1mm厚の試料とかなり大きな影響を受
ける6mmの試料のスペクトル(図4.)が青と赤
の線で示してあり、このピークカウントの変
化から GA が求まる。NA と GA を中性子エネル
ギー、ガンマ線エネルギー、試料の構成元素
を変えて計算し、後述するカウント補正に用
いることが出来る。 



図3. PHITSで用いた検出器体系と0.1mm,6mm
厚の Fe 試料のガンマ線分布 
 

 
図 4. 0.1mm と 6mm 厚の鉄試料のシミュレー
ション計算で得られるガンマ線スペクトル 
 
②TOF-PGA 実証実験 
 実証実験のため、Co, Cd, Ag, Au, Ta を混
合した試料の測定を行った。これらの元素は
標準試料やバックグラウンド測定における
ノッチフィルターとして用いられるもので
あり、単元素試料の場合、PGA でも NRCA でも
容易に測定する事が出来るものである。しか
し、それらを混合してしまうと、ガンマ線や
共鳴が重なり合ってどちらの分析法でも解
析が困難となってしまうことがある。図
5.(上) に示すように PGA スペクトル上の Co
のガンマ線は、Cd や Ta など混合した元素の
他にバックグラウンドガンマ線である Fe や
Ge などと重なってしまっている。NRCA で得
られる TOF スペクトル (図 5 (下))の場合で
は、Co の共鳴ピークが１つだけ観測されるが、
Co の共鳴ピークは幅が広い事もあり、Ta や
Ag などのピークと重なり、非常に複雑な形状
となってしまっている。このようなピークを
解析して、正確な値を求める事は非常に困難
である。つまり、この混合試料を従来法であ
る PGA、NRCA で測定した場合には、どちらの
手法を用いても誤った分析値を出してしま
う危険性があることを意味する。 
 一方、TOF-PGA の 3 次元スペクトルを図 6.
に示す。この 3次元スペクトルからは、ガン
マ線でゲートをかけたTOFスペクトルと共鳴 

図 5.混合試料の PGA(上),NRCA(下)スペクト
ル 

図 6. 混合試料の TOF-PGA スペクトル 
 
でゲートをかけたガンマ線スペクトルの2種
類のスペクトルが得られる。どちらのスペク
トルでもほぼ純粋な Co のピークが得られて
おり、TOF-PGA 手法の有効性と有用性が実証
された（図 6a,b,c はガンマ線にゲートをか
けた TOF スペクトル）。また、Co だけでなく、
図6b.のようにTaなどの他の元素にも適用で



きる。 
 
(2) TOF-PGA 法の適用 
①隕石試料の測定 
 隕石は今から 45～46 億年前に他の太陽系
物質と同時に作られたものであり、その後の
変成作用をほとんど、あるいは全く経験して
いないため、太陽系初期の形成や変遷の環境
を知るための研究対象となりうる唯一の物
質である。隕石は含有物の比率（鉄とケイ酸
塩）によって、鉄隕石、石鉄隕石、石質隕石
と分類される。これらのうち鉄隕石に分類さ
れる Gibeon 隕石の測定を行った。測定で得
られた従来法である PGA スペクトルと
TOF-PGA のスペクトルを示す。TOF-PGA スペ
クトルは PGA と比較するため、Co の共鳴にゲ
ートをかけたゲートスペクトルを示す。
TOF-PGA では明らかにシグナル・ノイズ比が
向上しており、確度の高い測定結果が得られ
ることが分かる。また、鉄隕石と隕石の標準
試料であるAllende隕石試料の測定なども行
い、良好な結果が得られている。また、標準
岩石試料である JB-1、JZn-1、JP-1、JSO-2
等の測定を行い、Cd、W、Co、Mo などのピー
クが確認できた。現在、これらのピークの解
析を行い、元素の同定を進めている。 

図 7. Gibeon 隕石の測定結果 PGA(上),  
TOF-PGA(下) 
 
②環境試料（考古学試料）の測定 
試料は、東大寺(奈良県)の大湯屋の鉄湯船

(重要文化財)とその周辺で発見された鉄断
片である。鉄湯船は鎌倉時代に作成されたこ
とが文献で明らかになっていることから、非
常に高い考古学的価値を有する試料である。
鉄湯船の周辺で発見された鉄断片がもし、鉄
湯船と同時期、同じ製法で作成されていると
するならば、文化財としての価値が発生する
可能性がある。これらの試料はその考古学的
な価値から試料を失う破壊分析ではなく、試
料を再利用できる非破壊分析によって測定
することが強く望まれる。考古学試料の異同

分析は、破壊分析である多重検出型の ICP-MS
を用いて Pb の同位体比から求めることが主
流であるが、本試料中の Pb の含有量は少な
いと考えられるため、その差を見いだすのは
厳しいと推定される。つまり、破壊分析を行
っても、有意な結果が得られない可能性が高
いが、ANNRI における実験で主成分元素であ
る Fe(56Fe/54Fe, 57Fe/54Fe など), Cu などの同
位体比の測定により、異同分析を行える可能
性がある。54Fe, 56Fe, 1H, 35Cl を鉄湯船試料
から定性し、Fe と Cl の定量を行った。56Fe, 
54FeからのFeの定量結果はICP発光分析法と
不確かさの範囲で一致した。また、1H, 35Cl
が鉄湯船・断片試料の両方から定性分析され、
1H の存在は、鉄湯船・断片試料中の FeOOH の
存在を示していると推定され、57Fe Mössbauer
分光法およびXRDによる測定結果と一致した。
さらに、Clの存在は、SEM-EDS による測定と
一致し、XRD による鉱物同定結果(Akaganeite, 
Cl を含む)とも一致する結果を得た。 
 
③標準試料の測定 
 高純度金属の純度を決定するために、主成
分以外の元素濃度を定量し、定量結果の総和
を 100 %から差し引いて求める差数法が用い
られることが多い。高純度金属の純度を差数
法で評価する場合は、主成分以外の水素、炭
素、酸素、窒素等の軽元素ガス成分、鉄、銅
などの不純物金属を可能な限り測定するこ
とが必要である。ANNRI は TOF-PGA だけでな
く、従来法の PGA の測定も可能であるため、
PGA による金属中水素の測定を行った。試料
は NIST SRM 2453a Hydrogen in Titanium 
Alloy を用いた。NIST SRM 2453a の認証値は
チタン合金中の水素の質量分率として126. 8 
mg/kg ± 2.5 mg/kg である。水素のピークは
確認でき、検量線は得られたものの計数統計
に基づくばらつきが 20 %を超えていた。こ
の原因は、高速中性子の遮蔽として用いて
いる同位体濃縮 6LiH からのバックグラウ
ンドガンマ線であるため、水素の定量限界
を改善するためには中性子遮蔽（6LiH）を
置き換える必要があることが分かった。 
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