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利  用  技  術

1 はじめに
　大強度陽子加速器施設（J-PARC）の物質・
生命科学実験施設（MLF）は，世界最高強度の
パルス中性子ビームによる最先端研究の推進を
目的とした施設であり，23 本のビームライン
がある。Beamline04（BL04）は最も強度の高
い中性子ビームが得られる結合型モデレーター
に接続されており，幅広いエネルギー領域にわ
たって高強度のパルス中性子ビームを用いるこ
とができる。中性子核反応測定装置（Accurate 
Neutron-Nucleus Reaction Measurement Instru-
ment：ANNRI）は，BL04 に設置された即発 g
線測定実験のための装置（図 1 参照）であり，
主に核データ測定，天体核物理及び元素分析の

研究開発が行われている 1─4）。それらのうち，
本稿では ANNRI において初めて可能となった
新しい元素分析法の研究開発について述べる。
　中性子ビームを用いた元素分析法には 2 つの
代 表 的 な 手 法 が あ る。1 つ は 即 発 g 線 分 析

（Prompt Gamma-ray Alalysis：PGA）5，6）， も う 1
つは中性子共鳴捕獲分析 7，8）と呼ばれる。2 つ
の手法の共通点は，中性子が試料中の原子核に
捕獲され，励起状態になった原子核が脱励起す
る際に放出する g 線を測定することである。g
線のエネルギーは元素（核種）によって異なる
ため，PGA では g 線のエネルギーから元素の
同定を行い，そのカウント数から定量を行う。
一方，中性子と原子核の捕獲反応における多く
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いないため，妨害の影響を見落としてしまい，
誤った定量結果を導いてしまうこともある。そ
のような解析ミスは，学術研究，産業利用を問
わず，できる限り低減することが望ましい。

2  即発 g 線分析と中性子共鳴捕獲分析の
限界

　PGA と中性子共鳴捕獲分析はともに優れた
手法ではあるが，共存する元素によってはどち
らの手法でも定量が困難となる場合があること
を以下の測定例で示す。パルス中性子を用いた
核データ測定などにおける標準やバックグラウ
ンド測定において用いられる元素など（Au，
Ag，Co，Cd，Ta）からなる混合標準試料を作
製し，ANNRI で測定を行った 4）。これらの元
素は，単元素試料の場合には PGA でも中性子
共鳴捕獲分析でも容易に測定することができ
る。しかし，1 つの元素（核種）に対して多数
の即発 g 線が放出され，共鳴の数も多いため，
これらの混合試料を測定すると，それらが重な
り合ってどちらの分析法でも解析が困難とな
る。図 2 に混合試料の測定で得られた g 線ス
ペクトルと TOF のスペクトルを示す。ここで

の断面積は，ある特定の中性子エネルギーで急
激に増減する共鳴が存在し，この共鳴を利用し
た分析が中性子共鳴捕獲分析である。共鳴のエ
ネルギーも元素（核種）によって異なるため，
その同定に用いることができる。共鳴エネルギ
ーの測定には飛行時間法（time-of-flight：TOF）
が用いられており，中性子源と測定位置の距離
と中性子が飛行に要する時間から速度を求め，
それをエネルギーに換算している。どちらの分
析手法も同位体を区別できるので核種分析とも
呼ばれており，バルク試料を非破壊で多元素同
時定量することができる。そのため，どちらも
隕石，土器などの貴重な資料や環境試料分析，
材料開発分野などで用いられているが，これら
の試料は多くの元素を含んでいることが珍しく
なく，g 線のピークや共鳴のピークが重なるこ
とも多い。それらの重なり合ったピークはフィ
ッティングプログラム等によって解析できる場
合があるが，解析したい元素のピークの大きさ
に比べて妨害元素のピークが非常に大きい場合
や，ピークが複雑に重なり合っている場合な
ど，解析が困難となることも少なくない。ま
た，多くの試料は妨害元素の濃度も測定されて

図 1  核反応測定装置 ANNRIの全体図
本装置はパルス中性子源から 21.5�m の位置に設置されているGe半導体検出器や，その上流に設置
されているパルス中性子ビームの成形を行うコリメータやチョッパー類から構成されている
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ラスター Ge 半導体検出器 2 台と通常の Ge 半
導体検出器 8 台からなる高効率の g 線測定装置
が設置されている。大強度のパルス中性子ビー
ムと高効率の g 線検出器を用いれば，中性子源
からある程度の飛行距離を取ることができ，そ
れによって時間分解能が劣る Ge 半導体検出器
でも飛行時間法によって中性子のエネルギーを
求めることができる。これによって，PGA と
中性子共鳴捕獲分析を一度に行うことができ，
両方の分析法の結果が得られる。PGA と中性
子共鳴捕獲分析は，それぞれの元素（核種）に
対して異なる感度を持つため，一度に結果が得
ら れ る こ と の メ リ ッ ト は 大 き い。 さ ら に，
ANNRI における測定では，2 つの手法を同時
に行うことよって得られる相乗効果があり，
PGA と中性子共鳴捕獲分析のどちらの手法を
使っても測定が困難である元素でも定量できる
ことがある。
　Ge 半導体検出器で即発 g 線のエネルギーを
測定しつつ，飛行時間法によってイベントごと
に中性子エネルギーを決定しているため，TOF
と PGA の 3 次元スペクトルが得られる 4）。混
合標準試料測定において得られた 3 次元スペク
トル（TOF-PGA スペクトル）を図 3 に示す。3
次元スペクトルは X 軸に TOF，Y 軸に PGA が
対応し，それぞれの軸の射影スペクトルは従来
の TOF，PGA スペクトルと同一である。この 3
次元スペクトルの解析によって，特定の元素に

Co に着目すると，g 線スペクトル上では多く
のピークが見られ Co からの即発 g 線も含まれ
るが，それらはほかの元素からの g 線やバッ
クグラウンド g 線（Fe や Ge からの g 線）から
の影響を受けている。また，TOF スペクトル
上の Co ピーク近傍では，幅広い Co と狭い Ta
などの共鳴ピークが重なり合って非常に複雑な
形状をしている。今回の試料は含まれている元
素の数が少なく，量も既知であるが，それでも
このスペクトルを解析して正確な Co の分析値
を得ることは難しい。実際の分析試料では，ほ
とんどの場合において含まれている元素の数も
量も不明であることが多いため，解析が更に困
難となることもある。

3 ANNRIにおける新しい元素分析法
　前述のとおり PGA も中性子共鳴捕獲分析も
g 線を測定する手法ではあるが，PGA では g
線のエネルギー分解能に優れる Ge 半導体検出
器が用いられ，中性子共鳴捕獲分析では時間分
解能に優れた C6D6 などのシンチレーターが用
いられてきた。そのため，PGA と中性子共鳴
捕獲分析は同時に行うことができなかった。共
鳴捕獲反応を起こすような高いエネルギーの中
性子は曲げることが困難であるため収束するこ
とができず，中性子源から離れると距離の 2 乗
に反比例して中性子強度が減少してしまう。
ANNRI では 7 個の Ge 結晶から構成されるク

図 2  混合試料測定で得られた即発 g 線（PGA）スペクトルと飛行時間（TOF）スペクトル 
混合試料中のCoに着目した場合，PGAスペクトルにおいて観測される多くのCoのピークは，
ほかの元素やバックグラウンドからの g 線の影響を受けており，TOFスペクトルも主にTaから
の影響を受けている。そのため，PGAでも TOFでも Coを正確に定量することは困難である
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によって測定を行っているため，JRR-3 などに
おいて利用できる同時計数法による即発 g 線分
析（MPGA）9─11） も 行 う こ と が で き る。 こ の
MPGA にも飛行時間法を適用することができ
る た め，ANNRI で は， 前 述 の PGA，TOF，
TOF-PGA に加えて MPGA，TOF-MPGA の 5 種
類のスペクトルが一度に得られる 4）。これらか
ら最適なスペクトルを選択して解析できるほ
か，それらのスペクトルからの分析結果を比較
することによっても解析ミスを低減できると期
待される。

4 まとめと今後の展望
　大強度パルス中性子と大立体角の Ge 半導体
検出器を用いることによって PGA と中性子共
鳴捕獲分析を融合した新しい元素分析法を開発
し，混合標準試料実験によってその有効性を示
した。この元素分析法はまだ実用例が少ない
が，今後は様々な分野の研究において用いられ
ると期待している。特に複雑な元素構成を持つ
試料を分析する場合でも，非破壊で確度の高い

ほぼ純化されたスペクトルを作成することがで
きる。図 3 a）〜c）に TOF スペクトル上の特定
のピークにゲートをかけた PGA スペクトルを
示す。例えば，TOF スペクトル上にある Co の
共鳴ピークにゲートをかけた PGA スペクトル
では，ほぼ純粋な Co の g 線ピークが観測され，
このスペクトルを解析することによって，共存
する元素の影響を受けない確度の高い分析結果
が得られる。ほかの元素の共鳴ピークも同様で
あり，Ta や Cd の共鳴ピークからは，それぞれ
ほぼ純粋な Ta，Cd の g 線スペクトルが得られ
る。この逆に，特定の g 線ピークにゲートをか
けた TOF スペクトルを作成することもでき，
このスペクトル上でも同様に選択した元素に応
じたほぼ純粋な共鳴ピークとなる 4）。g 線と共
鳴のどちらにゲートして解析するかは，分析し
たい試料に含まれる元素の種類や量によって定
量の容易な方，つまり確度や精度の高い結果が
得られる方など実験の目的に応じて，測定デー
タを取得した後で自由に選択することができ
る。また，ANNRI は複数台の Ge 半導体検出器

図 3  混合試料測定で得られた TOF-PGAスペクトルとそのゲートスペクトル
a），b），c）は，それぞれ�Cd，Ta，Coの共鳴ピークを用いたゲートスペクトルを示しており，
ゲートをかけた元素にほぼ純化されたスペクトルが得られている。これらのゲートスペクトル
におけるピークを解析することによって確度の高い定量結果を得ることができる 4）
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分析結果が得られるため，考古学や宇宙化学な
どの分野における貴重な試料の分析に有効だと
考えられるほか，被ばくリスク低減などの観点
から非破壊分析が望まれる放射性核種を含む試
料 へ の 適 用 な ど も 検 討 さ れ て い る。 ま た，
MLF は 2015 年の現在において 500 kW で運転
されているが，近い将来に 1 MW に到達する
予定であり，それに伴うパルス中性子ビームの
増強によって，より迅速で高精度な測定が可能
となるであろう。

　本研究は科研費 JSPS（22750077）の助成を
受けた成果を含む。
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