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研究成果の概要（和文）：即発ガンマ線分析(PGA)及び中性子共鳴捕獲分析(NRCA)を融合した飛行時間法を用い
た即発ガンマ線分析(TOF-PGA)をもとにして、中性子フィルターの適用、高性能中性子遮蔽によるS/N向上、補正
法改良による高精度化、解析ソフト開発などによって分析手法そのものを高度化し、これまでにない性能を有す
る非破壊元素分析法として確立した。また、その手法を、高レベル放射性廃液中のTc-白金族元素群を模擬した
試料に適用し、難測定放射性核種であるPd-107及びTc-99の非破壊分析に成功した。

研究成果の概要（英文）：We have established non-destructive elemental analysis method, which is 
based on a time-of-flight prompt gamma-ray analysis (TOF-PGA) combining prompt gamma-ray analysis 
(PGA) and neutron resonance capture analysis (NRCA), using neutron filters, highly efficient neutron
 shielding, accurate correction method and newly developed analytical codes. The established method 
has been succeeded to analysis non-destructively of difficult-to-measure radionuclides Pd-107 and 
Tc-99 in simulated samples of Tc-platinum group metals, which are essentially the same as obtained 
through group portioning processes of spent nuclear fuel materials.

研究分野：放射線計測

キーワード： 放射化分析　飛行時間法　即発ガンマ線分析　中性子共鳴捕獲分析　中性子共鳴透過分析　J-PARC
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研究成果の学術的意義や社会的意義
前処理を必要とせず、迅速、高感度かつ正確な非破壊元素分析法の確立は、廃炉等で深刻な問題となっている難
測定放射性核種や、福島第一発電所の燃料デブリだけでなく、その応用先として工学、理学、農学、医学などの
学術から産業まで広い分野で重要な意味を持つ。例えば、貴重な考古学資料の分析、難溶解性物質の分析、リサ
イクル製品や半導体中の不純物分析や環境試料の重金属分析などにおいて確立した非破壊元素分析法が寄与する
ものと期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
元素の定量法は、誘導結合プラズマ質量分析法、加速器質量分析法など、それぞれ優れた特長を
持つ分析法が開発されてきたが、試料の物理的状態、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、対応出来ない場合が少なくない。前処理を必要とせず、迅速、高感度かつ
正確な非破壊元素分析法の確立は、廃炉等で深刻な問題となっている難測定放射性核種や、福島
第一発電所の燃料デブリだけでなく、その応用先として工学、理学、農学、医学などの学術から
産業まで広い分野において重要な意味を持つ。たとえば、リサイクルの推進や半導体の高集積化
によって不純物の影響が大きくなってきており、これらの産業の革新のために新しい迅速・高感
度分析法の確立が必要とされている。また、環境試料中の重金属汚染が社会問題となっているが、
これを簡便・迅速・高感度・正確・多元素同時に定量できる分析法の確立が急務とされている。 
 
２．研究の目的 
大強度陽子加速器施設(J-PARC)の物質・生命科学実験施設(MLF)において得られる大強度パル
ス中性子を用いることで従来の即発ガンマ線分析(PGA)や中性子共鳴捕獲分析(NRCA)を超える
非破壊元素分析が可能となる。本研究開発では、PGAと NRCAを融合した飛行時間法を用いた
即発ガンマ線分析(TOF-PGA)をもとにして、中性子フィルターの適用、高性能中性子遮蔽によ
る S/N 向上、補正法改良による高精度化、解析ソフト開発などによって分析手法そのものを高
度化し、これまでにない性能を有する非破壊元素分析法として確立することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 PGA は中性子が捕獲される際に放出されるガンマ線のエネルギーとその強度を測定する事に
よって元素の種類と含有量を知ることができる手法である。NRCA も非破壊分析法であるが、
こちらは中性子が元素毎に異なるある特定のエネルギーを持つときに、非常に良く中性子を捕
獲する特性、いわゆる共鳴反応を利用した手法である。２つの分析を同時に行うことが出来れば、
それらの結果を一度に得ることが出来るだけでなく、融合による相乗効果を利用することによ
って、どちらの手法を用いても分析が困難である元素でも測定出来るようになると期待された。
２つの分析法の融合のためには同一の検出器でガンマ線のエネルギーと中性子のエネルギーを
同時に測定しなければならない。しかし、即発ガンマ線分析に用いられる Ge 検出器は、時間特
性が悪く中性子損傷に弱いなどの理由から中性子エネルギーの測定に用いることが困難であっ
た。研究代表者らのグループは、J-PARC 中性子核反応測定装置(ANNRI図 1) において得ら
れる世界最高強度のパルス中性子ビームを利用する事に加えて、検出器の高効率化および高速・
高機能データ収集系等の開発により Ge 検出器の時間特性を補った結果、Ge 検出器による高精
度中性子エネルギー測定を可能とし、２つの分析を融合した TOF-PGA を開発した。また、
ANNRI では高精度な測定が可能となる中性子共鳴透過分析(NRCA)も実施することができる。
本研究では、迅速・高感度・多元素同時の非破壊分析法を確立するため、中性子フィルター、高
性能中性子遮蔽、デッドタイム補正、解析ソフトおよびガンマ線及び共鳴のデータベース開発な

図 1 中性子核反応測定装置 ANNRIの概略図 



ど行い、さらに分析手法の性能を評価するため、難測定放射性核種である Pd-107および Tc-99
に適用した。 
 
４．研究成果 
 
(１)中性子フィルターおよび標準試料を用いた基礎実験 
中性子フィルターは、スパイラル
型のギャップフィルター(スパイラ
ルフィルター)とフォーク型の格子
フィルター(フォークフィルター)を
開発した。スパイラルフィルターと
しては、ギャップ無(ブランクフィ
ルター)を含めて 8 個(0, 10, 20, 
30, 112, 224, 920, 1818μm)を製作
した。また、フォークフィルターは、
低エネルギー型(～50eVまで対応)、
高エネルギー型(～1keV まで対応)
の 2種類製作し、スピンはどちらも
I＝0,1,2,3を製作した。材質は中性
子に対する影響が小さく、適度な強
度を持つアルミ合金 6010 とした。スパイラルフィルターは、直径を 3cm とし、表面および裏
面の粗さが測定に影響を与えるため、Ra0.025 以下の表面粗さで加工を行った。図 2 のスパイ
ラルフィルターの解析プロファイルの例として 10μm と 20μm のギャップ深さを示す。図から
分かるように、ほぼ期待したギャップが形成されていることが分かる。また、フォークフィルタ
ーは、検出器のデッドタイムを抑えるために直径を 6mmとした。標準試料としては、H(アクリ
ル) , B, C, Mg, Ti, Cr, Fe, Co, Ni, Zr, Nb, Mo, Ru, Rh, Pd, Ag, Cd, Sn, Gd, Ho, Tb, Hf, Ta, W, 
Re, Auを準備した。一部の標準試料は同位体濃縮試料を用い、また試料の厚さによる効果を評
価するため 2～3種類の厚さを持つ試料を用意した。 
 最初にギャップフィルター
と標準試料を用い、クラスター
Ge 検出器を用いた PGA, 
NRCA 及び TOF-PGA と Li-
glass検出器を用いたNRCA測
定を行った。図 3に PGA測定
で得られた Co 試料のスペクト
ルを示す。陽子ビームパワーは
300～500kWであり、中性子ビ
ーム径はロータリーコリメー
タを用いて直径 22mmとした。
MLF の中性子は 25Hz で生成
されており、周回遅れの低エネ
ルギー中性子が高エネルギー
中性子と重なることで測定に
影響を与える可能性があるため、ディスクチョッパーを用いる事で低エネルギー中性子をカッ
トした。また、サンプルチェンジャーとビームカウンタを用いた自動測定によって、加速器トラ
ブルなどによるビームロスによる影響を最小限にした。得られたデータを解析した結果、一部の
試料において、中性子フィルターに起因すると考えられる差が見られるものの、不確かさが大き
く確定的な結論を得ることができていない。この不確かさは、主に統計誤差とギャップの高さの
違いによる影響から来ている。統計誤差は測定時間(～30 分)を延ばすことで容易に低減できる
が、ギャップ高さの影響は適切な補正を行う必要があり、その補正について検討を行っている。 
 次にフォークフィルターと標準試料を用いて PGA,NRCA,TOF-PGA,NRTA測定を行った。実
験条件はギャップフィルターとほぼ同じであるが、中性子ビーム径はフォークフィルターの直
径に合わせるためにロータリーコリメータを用いて直径 6mmとした。図 4に低エネルギー型フ
ィルターで得られた NRTAスペクトルとして、I=0,1,3フィルターを適用した Agおよび Ta試

図 2 スパイラルフィルターの解析プロファイルの例 

図 3 ギャップフィルターで得られた PGAスペクトル。

20μmギャップを用いた Co試料の測定例。 



料の測定で得られた例を示す。 

 
(２)難測定放射性核種 Pd-107及び Tc-99測定への適用 
クリアランスや廃棄処理などにおいて放射性核種の定量が求められ、一般的には非破壊法に
よる定量が実施されている。非破壊法による放射性核種の定量は、多くの場合崩壊ガンマ線を用
いて行われる。しかしながら、Pd-107や Tc-99など一部の放射性核種は、崩壊の際に殆ど、も
しくは全くガンマ線を放出しないために非破壊法による定量が困難であることから難測定核種
と呼ばれている。特に難測定核種の一つである Pd-107は、最も分析が困難な放射性核種の一つ
である。つまり、Pd-107は非破壊法に比べて手間がかかるものの、より分析能力の高い破壊法
による方法でさえ分析が困難な核種であることが知られている。また、福島デブリのように一様
性がないものを破壊法で正確に測定する場合には、全量を溶かすか、夥しい数のサンプリングを
しなければならない。そのため、クリアランスや廃棄処理などにおいては難測定核種の非破壊定
量法の開発が望まれている。 
 放射性核種は、電池や触媒など有用なツールにもなりうる。使用済核燃料には放射性核種が多
く含まれるが、放射性核種の資源化を目指す場合、群分離技術によってグループに分離する必要
がある。群分離では、高レベル放射性廃液中の元素を TRU群(MA及び再処理回収漏れ Pu)、Tc-
白金族元素群、Sr-Cs群及びその他の元素群の４群に分離する。Tc-PGMグループには難測定核
種の Pd-107と Tc-99が含まれている。Tc-PGMグループは、群分離によって構成元素の数が減
っているものの、まだ非常に
多くの核種を含んでいる。使
用済核燃料そのものに含ま
れる Pd-107 の量を求める必
要性が低いことを考えると、
Tc-PGM グループは Pd-107
を含む実際の試料のなかで
最も測定が困難な試料の一
つであると考えられる。その
ため、この群分離されたあと
の Tc-PGM グループの模擬
サンプルを作成し、その模擬
試料中に含まれる難測定核
種 Pd-107および Tc-99を研
究代表者らのグループが開
発した手法によって分析し、
その優位性を評価すること
とした。 

図 4 フォークフィルターによる NRTAスペクトル。低エネルギー型フィルター(I=0,1,3)

によって得られた Ag及び Ta試料のスペクトル。 

図 5 高レベル放射性核種のモル比 



 模擬試料は PWR 33GW・d/tの使用済
核燃料に含まれる白金族の組成を模擬す
るように Tc-PGM 試料(Pd-107, Tc-99, 
Pd, Ru, Rh, Ag)を作成した(図 5)。Tc-
PGM 試料に含まれる元素のうち Ag は
質量分析で Pd-107 の妨害となる元素で
ある。ANNRIにおいて Tc-PGM試料を
測定した結果、従来法である PGA, 
NRCAでは、共存する元素からの干渉に
よって正確な値を得ることが困難であっ
た。研究代表者らが開発した TOF-PGA
では、図 6のような 3次元スペクトルが
得られる。TOF-PGAは、3次元スペクト
ル上で解析したいガンマ線もしくは共鳴
ピークにゲートをかけてゲートスペクト
ルを作成することで、従来の PGA や
NRCA に比べて多元素の妨害を低減す
ることができる。図 7に TOF-PGAスペ
クトルより作成したゲートスペクトルを
示す。ガンマ線ピークと共鳴ピークのどちらにもゲートをかけることができ、測定後にどちらか
良い方を選ぶことが出来る。本測定においては、Pd-107 に対して Pd-107 のガンマ線ピークに
ゲートを掛けた NRCA スペクトルを作成し、Tc-99 は Tc-99 の共鳴ピークにゲートを掛けた
PGAスペクトルを作成した。図から分かるように Pd-107のスペクトルでは、Pd-107の共鳴ピ
ークのみが選択的に抽出されており、Tc-99のスペクトルでは Tc-99のガンマ線のみが表れてい
る。つまり、これらを解析することで共存する元素からの影響を受けず、正確な分析値を得るこ
とができる。実際に、解析して得られたデータにデッドタイム補正を行った結果、従来の PGA
や NRCAと比べて飛躍的に正確な分析値が得られることが分かった。 

 
 本研究開発で得られた成果は、様々な分野での非破壊分析に用いられることが考えられる。特
に多数の元素を含み非常に複雑な構成を持つ試料、重要で貴重な試料、再取得が困難な試料など
の分析において有効であると期待され、それらの応用研究に貢献したい。 

図 6 Tc-PGM試料の TOF-PGAスペクトル。赤

の破線は、Pd-107と Tc-99のゲート位置を示す。

図 7 ゲートスペクトル。左がガンマ線ピークへのゲート(Pd-107)、右が共鳴ピークへの

ゲートで得られたスペクトル(Tc-99) 
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