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研究成果の概要（和文）：使用済み核燃料の最終的な処分で問題となる長寿命核分裂生成物の中性子-核反応断
面積が近年精力的に取得されている。一方、長寿命核分裂生成物の半減期については、極めて重要な核データで
あるにも拘らず、測定例は古くて少ない。Zr-93をはじめとする長寿命核分裂生成物の半減期を新たな手法で再
測定することで、核データの信頼性を高めることを本研究の目的とした。測定対象の長寿命核分裂生成物に的を
絞った核反応で試料を作製することにより、試料中に含まれる不純物核種を低減する方法でZr-93を生成した。
また、半減期の決定に必要なパラメータである原子数の決定のために、Zr同位体コリニアレーザー分光の開発を
進めた。

研究成果の概要（英文）：Neutron reaction cross sections of long-lived fission products, which are an
 issue in the eventual disposal of spent nuclear fuel, have been obtained intensively in recent 
years. On the other hand, there are old and few examples of measurements of the half-life of 
long-lived fission products, despite the fact that this is extremely important nuclear data. The 
motivation of this study was to improve the reliability of nuclear data by re-measuring the 
half-lives of Zr-93 and other long-lived fission products using a new method. Zr-93 was produced in 
a way that reduced the amount of impurity nuclides in the sample by preparing the sample in a 
nuclear reaction targeted at the long-lived fission product to be measured. In addition, collinear 
laser spectroscopy for Zr isotopes was developed to determine the number of atoms that is a 
parameter necessary for the determination of the half-life.

研究分野： 不安定核物理

キーワード： レーザー分光　LLFP　核データ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で対象とする使用済燃料・高レベル放射性廃棄物中の長寿命核分裂生成物は、その分離分析・核変換など
において重要な物質であり、その半減期の精査は長期間の核廃棄物リスクの見積もりにとって大きな意味を持
つ。また、Zr同位体のレーザー分光はこれまで限られた範囲でのみ遂行されており、本研究で開発した方法によ
り不安定核のオンラインビーム実験による希少Zr同位体の構造研究にアプローチすることで不安定核構造研究へ
の適用も期待できるため、学術的にも意義深いものである。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
 使用済み核燃料の長寿命核分裂生成物(LLFP: Long Lived Fission Products)をいかに処分するか
は世界的に重要な課題の一つである。この LLFP(79Se, 93Zr, 99Tc, 107Tc, 126Sn, 129I, 135Cs など)がもた
らす“核のゴミ問題”の解決法として、高速中性子を用いて短寿命核へ変換する加速器駆動核変換
システム(ADS: Accelerator Driven nuclear transmutation System)やミュオン核変換などが構想され
ている。そのための基礎データとして、LLFP の中性子-核反応断面積が近年精力的に取得されて
いる。しかし一方で、肝心の LLFP の半減期は実はそれほど確かなものではないという事実もあ
る。長期にわたる核廃棄物の放射能リスクの見積もりは半減期によって変わり得ることが懸念
される。例えば、126Sn の半減期は、1999 年に 2.35×105年[1]、2005 年に 2.33×105年[2]と測定さ
れていたものが、2009 年の測定では 1.98×105年[3]と 15%も小さな値が報告されている。そもそ
も長寿命核分裂生成物の非常に長い半減期を測定することは易しいことではない。103年以上に
もわたる長い半減期の減衰を直接測定することは不可能であるので、LLFP の半減期	𝑇!/# =
ln 2 /𝜆 は、原子数 𝑁 と放射能 𝐴 = (−𝑑𝑁/𝑑𝑡)	を測定し、壊変定数 𝜆 = 𝐴/𝑁 を求めることで決
定される。その際、試料中に含まれる不純物が、原子数測定と放射能測定において予想されない
誤差を引き起こしている。こうした誤差を減らし、信頼性のある半減期を得るには、これまでと
は異なった手法で独立に測定し、得られた値をこれまでの値と比較することが重要である。 
 
[1] F. Oberli et al., Int. J. Mass. Spec. 184, 145 (1999). 
[2] S. A. Catlow et al., J. Radioanal. Nucl. Chem. 263, 599 (2005). 
[3] Ph. Bienvenu et al., Radiochim. Acta 97, 687 (2009). 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、高精度レーザー分光手法であるコリニアレーザー分光法を新たに導入する
ことで LLFP の半減期を高精度に決定することである。LLFP として、まずは 93Zr から着手す
る。93Zr は、燃焼度 30 GWd/t の使用済み核燃料中に約 1 kg/t 含まれ、燃料取り出し後 1000 年
が経過すると、核分裂生成物の中では 99Tc に次いで二番目に強い放射能となる。また、93Zr は
ジルカロイ製燃料被覆の中性子照射でも生成される。これらのことから、93Zr の半減期は核燃料
廃棄物の処分を検討する上で非常に重要な核データである。しかし、93Zr の半減期はこれまで、
1.53×106年[4]、1.13×106年[5]、1.64×106年[6]の３例しか測定されておらず、それらは 30%も異な
っている。 
 長半減期の決定で必要となる原子数の測定は、これまで誘導結合プラズマ質量分析器(ICP-MS: 
Induced Coupled Plasma Mass Spectrometer) 等の質量分析器を用いて行われてきた [7]。しかしこ
れらの質量分析器では同重体を分離できないため、試料中に含まれる 93Nb や 93Mo あるいは他
の元素の分子が誤差の要因となっている。加速器質量分析では阻止能の違いで同重体をある程
度分別することが出来るが、重い元素で原子番号が１つしか違わない場合は、完全な分離は出来
ない。それに対して、コリニアレーザー分光では、Zr 原子に共鳴するレーザーに同重体や分子
は共鳴しないため、Zr のみを観測することが可能となる。更に、コリニアレーザー分光は、共鳴
イオン化法など他のレーザー分光手法に比べて分解能が良く、また同位体間での共鳴波長の違
い(同位体シフト) を人工的に大きく出来るので、93Zr のピークに他の Zr同位体のテールが混入
する割合が非常に小さい。これらのことから、コリニアレーザー分光法では 93Zr の原子数 𝑁 を
精度良く測定することができる。 
 また、これまでは 93Zr の試料は、使用済み核燃料やジルカロイ製被覆から化学分離されてき
たが、使用済み核燃料やジルカロイ製被覆には多くの核種が含まれるので、化学分離された試料
に予期しない不純物が残っている恐れがある。これらが、長半減期の決定で必要となる放射能測
定の誤差の大きな要因となる。それに対し、本研究では加速器を用いて 93Zr の生成に的を絞っ
た核反応で試料を作成する。核反応で同時に生成される核種は数核種に限られるので、化学分離
後に予期せぬ不純物が試料に残ることは無く、93Zr の放射能𝐴を高精度に測定することができ る。 
 本研究では、93Zr でコリニアレーザー分光法による新しい半減期測定の手法を確立し、将来的
には他の LLFP の半減期も同様の手法で測定することを目指す。これによって LLFP の半減期の
信頼性が高まり、核燃料廃棄物の長期間にわたる放射線リスクを精度高く評価することが可能
となる。更に、原子力分野以外にも、太陽系の物質分化の年代決定に関わる長寿命核種(例えば
146Sm や 182Hf )の半減期の再測定等への展開が期待できる。 
 
[4] Priv. Comm. (1972) from K. F. Flynn to NNDC. 
[5] J. Yang et al., Radiochim. Acta 98, 59 (2010). 
[6] P. Cassette et al., Appl. Radiat. Isot. 68, 122 (2010). 
[7] I. W. Croudace et al., J. Anal. At. Spectom, 32, 494 (2017). 
 
３．研究の方法 



 理研のサイクロトロンで 15 MeV/u に加速した𝑑ビーム 10 p𝜇A を 1.85 g/cm2 Be ターゲットに
一日間照射し 9Be(𝑑, 𝑛)反応で約 10 MeV の中性子を発生させた。Be ターゲットの直後にφ15 mm
×厚さ 1mm×120枚の 93Nb ターゲットを設置することで、(𝑛, 𝑝)反応で 93Zr を生成した。照射し
たターゲットを後日、Ge 検出器を使い、生成核種およびその量を測定した。 
 並行して、図１に示すコリニアレーザー分光装置の開発を、安定同位体イオンを使って進めた。
イオン源から 10 keV程度に加速したイオン
ビームを双極電磁石を通して𝐴/𝑞 で選別す
る。選別後のイオンビームと同軸にレーザー
を照射し、イオンがレーザーにより励起した
後、脱励起で放出する蛍光をレンズで集光し
光電子増倍管で検出する。イオンが観測領域
に到達する前に励起することを避けるため
に、イオンのエネルギーを精密にチューニン
グするための電極を観測領域に設置してお
り、その電極の電圧を掃印することでレーザ
ー分光スペクトルを得た。 
 
４．研究成果  
 ビーム照射 5日後の 93Nbターゲットの𝛾線測定結果
例を図２に示す。93Nb(𝑛, 2𝑛)反応で生成された 92mNb
からの強い 934 keV, 912 keV𝛾線を確認し、生成直後の
92mNb の総放射能が 27.39(9) MBq、すなわち 3.465×
1013(13)個の 92mNb が生成されたことを確認した。 
 ビーム照射 10 ヵ月後、92mNb の放射能が十分冷め
た後に再度γ線測定結果例を図３に示す。93Nb(𝑛, 𝛾)
で生成された 94Nb からの 703 keV, 871 keV などの𝛾
線を確認した。Be ターゲットに最も近い再上流の
1 mm 厚ターゲット内で生成された 94Nb の量は
6.1(6)×1011個であることが分かった。他にも、93Nb
ターゲット内に微量に含まれる Mo や Ta を起因と
する生成物も確認された。 
 MCNP コード[8]および JEDNL-5[9]の反応断面積
用いて推定される生成量とこれらの結果を比べる
と、実際の生成量は 1 桁以上少ないことを見出し
た。この原因はまだ解明されていない。今後 93Nb タ
ーゲットを化学分離し、93Zr の生成量を液体シンチ
レータで測定する予定ではあるが、93Zr の生成量も
同様に少ないことが懸念されるため、並行して JRR-
3 における中性子照射における 93Zr 生成ビームタイ
ムを 2024 年度に実施する手筈を整えた。 
 コリニアレーザー分光装置開発においては、レー
ザーアブレーションを用いた RF イオンガイド型の
イオン源を開発し、従来の ISOL 施設では比較的生
成の難しい Ni, Zr, Ag, Ta, W の 1価イオンの引き出
しに成功した[10]。また、表面電離イオン源を用い
た安定Ba同位体のコリニアレーザー分光から始め、
次に安定 Zr 同位体イオンのコリニアレーザー分光
に着手した。真空中でのレーザーアブレーションに
よるパルス化された Zr イオンビームを生成するこ
と、更に球面鏡を使うことで集光効率を改善するこ
とで、図４に示すように安定 Zr 同位体イオンのコ
リニアレーザー分光に成功し[11]、4d25s 4F3/2-4d25p 
4G5/2遷移(357 nm)の電子因子を決定した。現在、限
られた 93Zrリソースを極力高い効率で有効に活用す
るために、放電イオン源や表面電離イオン源を利用
した Zr イオン生成を進めている。 
 
[8] J.T. Goorley et al., Initial MCNP6 Release Overview - MCNP6 version 1.0, LA-UR-13- 22934, 2013. 
[9] O. Iwamoto et al., J. Nucl. Sci. Technol. 60, 1 (2023). 
[10] M. Tajima et al., Nucl. Instr. Meth. Phys. Res. B 486, 48 (2021). 
[11] M. Tajima et al., Nucl. Instr. Meth. Phys. Res. B 541, 272 (2023). 
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図 1: コリニアレーザー分光装置概略図 

Production of 93Zr sample in the 93Nb(n,p) reaction towards
accurate determination of 93Zr half-life

A. Takamine,∗1 H. Iimura,∗1,2 M. Tajima,∗1 H. Haba,∗1 N. Sato,∗1 S. Go,∗1 K. Imamura,∗1 A. Gladkov,∗1

H. Yamazaki,∗1 and H. Ueno,∗1

The half-live of a long-lived fission product (LLFP)
is not reliable, even though it is one of the important
basic data to evaluate the long-term radiological risk of
nuclear fuel waste. For example, although 93Zr will be
the second significant contributor to the fission product
activity of nuclear wastes in 1000 years1) due to its
long half-life, the half-life of 93Zr has been reported as
1.53 Myr,2) 1.13(11) Myr,3) and 1.64(6) Myr,1) and the
discrepancy between these values is as large as 30%.
Because it is impossible to measure the decay of

radioactivity directly by observing it, the half-lives
of LLFPs have been deduced by the formula T1/2 =
(ln 2)N/A where N is the number of the atoms and A
the radioactivity. In the measurements of A and N ,
impurities in samples cause unpredictable errors, such
as isobar impurities in a mass spectrometry. To re-
duce such errors and to obtain reliable half-lives, we
plan to establish a new method using the collinear
laser spectroscopy technique for the accurate deter-
mination of half-lives of LLFPs, starting with 93Zr.
The 93Zr samples in the previous measurements were
chemically separated from a spent nuclear fuel and a
zircaloy cladding, but both of them contain many nu-
clides which may lead to unexpected error. We instead
prepared a 93Zr sample using the 93Nb(n,p) 93Zr re-
action. Because other radioactive nuclides produced
simultaneously by fast neutron beams on this target
are almost limited to the Nb isotopes from the (n, xn)
reaction, pure radioactivity of 93Zr can be obtained
by the chemical separation. The number of 93Zr will
be determined from the resonance peak intensities in
spectra measured by a collinear laser spectroscopy us-
ing the 93Zr sample added with a quantified neutral
Zr standard. This can avoid the errors from isobar
impurities that could occur in a mass spectrometry.
We conducted a 1-day beam time test in Octo-

ber 2021. Neutrons with an energy of approximately
10 MeV were produced in the 9Be(d,n) reaction by irra-
diating a 30 MeV d beam from the AVF cyclotron onto
a beryllium target of 1.85 g/cm2. The 93Zr isotopes
were then produced in the 93Nb target behind the 9Be
target by the 93Nb(n,p)93Zr reaction. We prepared
a 93Nb target of 102.8 g/cm2, which was composed of
120 layers of 1-mm thick and φ15 mm 93Nb disks. Dur-
ing the beam time, the d beam intensity was measured
using a 9Be target holder as a Faraday cup. We evalu-
ated that the 9Be target was irradiated with 5.8×1018

deutrons in total. Based on the production cross sec-

∗1 RIKEN Nishina Center
∗2 Advanced Science Research Center, JAEA
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Fig. 1. Example γ-ray spectrum for the neutron-irradiated
93Nb target.

tion data from JENDL-4.0, 92mNb (T1/2=10.15 d) was
expected to be the most abundant radioactive source
in the target.
We started γ-ray measurements for the 93Nb tar-

gets 5 days after the irradiation. The 120 93Nb targets
were measured one by one using a Ge detector. Fig-
ure 1 shows the γ-ray spectrum from the most down-
stream 93Nb target, as an example, which presents in-
tense peaks of 92mNb at 934 keV and 912 keV. Using
the γ-ray yields of 934 keV from 92mNb, we evaluated
the 92mNb radioactivity of each target at the end of
the beam time, taking into account the measurement
date, peak count rates, half-life, γ-ray intensity, and
detector efficiency. The total radioactivity was found
to be 27.39(9) MBq. A further detailed analysis is in
progress.
The target will be chemically separated to extract

93Zr after cooling down to reduce its radioactivity.
Then, β-particles from the 93Zr sample will be mea-
sured by liquid scintillation counting to measure the
93Zr radioactivity. If we find that the amount of 93Zr
is sufficient, we will proceed to the number measure-
ment using our collinear laser spectroscopy setup.4,5)

The production yields and their dependences on the
target thickness obtained in this experiment for 92mNb
and other nuclides can be used to check the validity of
the evaluated fast neutron cross section data. We will
compare the present results with the predictions using,
for example, PHITS6) with the JENDL data library.

References
1) P. Cassette et al., Appl. Radiat. Isot. 68, 122 (2010).
2) Priv. Comm. from K. F. Flynn to NNDC (1972).
3) J. Yang et al., Radiochim. Acta 98, 59 (2010).
4) M. Tajima et al., RIKEN Accel. Prog. Rep. 53, 15

(2020).
5) M. Tajima et al., in this report.
6) T. Sato et al., J. Nucl. Sci. Technol. 55, 684 (2018).

図２: 93Nb ターゲットのγ線測定
結果の一例(ビーム照射 5日後) 

図３: 93Nb ターゲットのγ線測定
結果の一例(ビーム照射 10ヶ月後) 

Production yield of 93Zr by 93Nb(n,p) reaction for collinear laser
spectroscopy

A. Takamine,∗1 H. Iimura,∗1∗2 M. Tajima,∗1 H. Haba,∗1 N. Sato,∗1 S. Go,∗1 K. Imamura,∗1 A. Gladkov,∗1

H. Yamazaki,∗1 and H. Ueno∗1

The half-lives of long-lived fission products (LLFP)
are crucial nuclear data for managing nuclear waste.
Among LLFPs, 93Zr is the second strongest radioac-
tive element in spent nuclear fuel after 1000 years.
However, its half-life (∼ 1.6 × 106 y) is not entirely
reliable due to significant discrepancies between values
obtained in previous mass spectroscopy measurements.
To accurately determine the half-life, a new method us-
ing collinear laser spectroscopy is proposed.1,2) Previ-
ous measurements involved chemically separating 93Zr
samples from spent nuclear fuel. However, these sam-
ples may contain impurities from various elements,
leading to systematic errors in the measured values.
Instead, 93Zr is produced through the 93Nb(n,p) re-
action using accelerator neutrons. Since this method
limits the formation of reaction products other than
93Zr, a purer sample is expected to be obtained after
chemical separation.

In October 2021, a one-day test irradiation of the
93Nb target with accelerator neutrons was conducted.
The neutrons, which had a continuous energy spectrum
of up to approximately 30 MeV, were provided by the
9Be(d,n) reaction using a 30-MeV deuteron beam from
the AVF cyclotron. The 9Be target had a thickness
of 1.85 g/cm2, which was sufficient to stop the inci-
dent deuteron beam. The 93Nb target, which consisted
of 120 layers of 93Nb metal disks measuring 1 mm in
thickness and 15 mm in diameter, had a thickness of
102.8 g/cm2. The arrangement of targets aimed to test
the validity of evaluated energy and angular distribu-
tions of the accelerator neutrons. The 93Nb target fur-
thest upstream was set 3.5 mm behind the Be target.
The deuteron beam current was monitored during the
beam time using the 9Be target holder as a Faraday
cup. The beam intensity was approximately 10 µA.

To estimate the production yield of 93Zr, we con-
ducted gamma-ray measurements on the 93Nb targets
using an HPGe detector. The measurements were
taken 5 days and 10 months after the end of irradi-
ation. In the first measurement, we observed strong
γ-rays of 92mNb (T1/2 = 10.15 d), which were pro-
duced by the 93Nb(n,2n) reaction. We determined the
production yield of 92mNb by considering the half-life,
the branching ratio of the observed γ-rays, and the
gamma-ray detection efficiency of the HPGe detector.
The total yield for 120 93Nb targets was determined
to be 3.465×1013(13) atoms (27.39(9) MBq) at the
end of irradiation. During a cooling period of several

∗1 RIKEN Nishina Center
∗2 Nuclear Data Research Laboratory LLC

Fig. 1. Example γ-ray spectrum of the 93Nb target irra-

diated with accelerator neutrons. It was measured 10

months after the end of irradiation.

months, the radioactivity of 92mNb decreased. As a
result, in the second measurement, 703- and 871-keV
-rays of 94Nb (T1/2 = 2.03 × 104 y), which were pro-
duced by the 93Nb(n,γ) reaction, were observed (see
Fig. 1). Other γ-rays in the spectrum are from the de-
cay of 91mNb, 182Ta, and so on, which were produced
from impurities in the target such as Mo and Ta. The
94Nb yield in the most upstream target was determined
to be 6.1(6)× 1011 atoms.

To compare the measured yields with the estimated
ones, we used the MCNP code3) to calculate the en-
ergy and angular distributions of the neutron flux. We
assumed the same thickness of the 9Be target and the
same energy of a deuteron beam as the experiment.
The yields were estimated by multiplying the neutron
flux and the reaction cross sections in a given 93Nb
target geometry. We used the reaction cross sections
given in JENDL-5.4) The estimated yields for 92mNb
and 94Nb are higher than the measured values, with
1.6×1015 and 8.6×1012 atoms, respectively. The esti-
mated dependence of yields on the 93Nb target thick-
ness does not agree well with the measured one. The
reason for these discrepancies is still unknown. The
production yield of 93Zr is estimated to be 1.4 × 1014

atoms, but the actual value may be smaller. The 93Zr
will be chemically separated from the 93Nb targets and
then placed in the ion source of the mass separator for
collinear laser spectroscopy. We are currently improv-
ing the sensitivity of collinear spectroscopy based on
the estimated yield of 93Zr.
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Fig. 1. Schematic of the off-line apparatus used for the spectroscopy of singly charged
barium ions.

Fig. 2. Observed spectra of 134*138Ba+ when the post-acceleration voltage on the
electrodes in the observation region was scanned.

in advance. Fig. 2 shows the observed spectra of the stable isotopes
(A=134*138) when the post-acceleration voltage was scanned. The
frequency was converted from the post-acceleration voltage as vrest =
⌫laser

˘
1 * �_

˘
1 + � where � was defined by

1˘
1 * �2

= 1 +
e(Vacc * Vpost )

Mc2
, (1)

with the elementary charge e, the stabilized laser frequency ⌫laser , the
effective acceleration voltage at the ion source Vacc, and the post-
acceleration voltage at the observation region Vpost . Each spectrum was
fitted by a Voigt profile and isotope shifts were deduced. Hyperfine
splittings were successfully observed for 135,137Ba (I = 3_2). The
measured isotope shifts of 134,136Ba+ agreed with previous measure-
ments [10,11].

Fig. 3. Pictures of the (a) ellipsoidal and (b) spherical light collection electrodes used
in the spectroscopy of zirconium ions. (c) A schematic of the assembled setup with a
point-like light source.

Fig. 4. Observed spectra of 90*92,94,96Zr+ when the post-acceleration voltage on the
electrodes in the observation region was scanned.

3. Offline measurement of Zr II

As a proof of principle for refractory elements, we measured res-
onance spectra of singly charged zirconium ions. Since the ion pro-
duction via surface ionization is difficult for refractory zirconium, ions
were produced by nanosecond-pulsed laser ablation. A Q-switched
Nd:YAG laser light of 532 nm (Continuum Minilite II) was focused
by a lens onto a metal disk-shaped target of zirconium in vacuum.
The maximum repetition rate of the ablation laser was 15 Hz. The
lens was moved using XY linear stages on a step-by-step basis so
that the laser spot moved on the surface of the target to maintain
uniform ablation conditions. Instead of the ECLD, a commercial Ti:Sa
laser with second harmonic generation using a LBO crystal (M-square
ECD-X) was used to excite a strong transition at 357 nm from ionic
ground state 4d25s 4F3_2 - 4d25p 4G5_2 [12]. The fundamental frequency
was stabilized by using the wavelength meter within 10 MHz (FWHM).

図４: 安定 Zr同位体イオンの 
コリニアレーザー分光スペクトル 
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