
1．はじめに
筆者らは放射線を利用して核物理，核化学，環境
放射能測定の研究を実施している。放射線利用の
1つとして，測定試料の a 線，b 線，γ 線，X線ス
ペクトルを解析して，その核種量，元素量，放射能
量を定量することができる。その解析法には依然と
して高度化が可能と考える。一般に分析機器により
得られる生データはスペクトルや画像データがある
が，今回，広範囲のスペクトルデータに有効なスペ
クトル解析法を開発したので，本誌の貴重な紙面を
借りてご紹介したい。
放射線測定器には，対象とする放射線のその種類
によって，様々な検出器があり，検出効率とエネル
ギー分解能等は大きく異なる。筆者らは，b 線，
X線検出器として液体シンチレーションカウンタ
（以下，LSCと略す），γ 線検出器としてゲルマニウ
ム半導体検出器（以下，Ge検出器と略す）と NaI

シンチレーション検出器（以下，NaI検出器と略す）
を取り上げた。

LSCは液体測定試料を液体シンチレータに溶解
し，試料から放出された b 線，X線等を測定できる。
液中で光に変換されるため，低エネルギーの放射線
を高効率で検出できるメリットがある一方，エネル
ギー分解能は半導体検出器等と比べて劣るため核種
弁別能は低い。また，b 線は連続エネルギースペク
トルを持つため，核種定量には，化学分離を併用す
る必要があった。一方，γ 線検出器では，高分解能
の Ge検出器を用いたピーク解析法が主流である。
しかしながら，スペクトル中のピーク成分が全スペ

クトル中に占める割合は小さく，統計による誤差は
大きい。
筆者らは，以上の理由から，また AIの顔認証技
術から着想して，スペクトル全体をフィットして定
量するスペクトル定量法（Spectral Determination 

Method，以下 SDM法と呼ぶ）を考案した。この
SDM法の定式化とコード開発を行い，まず Ge検
出器及び NaI検出器により得られる γ 線スペクトル
解析において実証した 1）。その後，（国研）日本原子
力研究開発機構（以下，JAEAと略す）が公募する「英
知を結集した原子力科学技術研究開発」事業（以下，
英知事業と略す）において，b 線，γ 線，X線の同
時分析に発展させ，核種分析能を大幅に改善するこ
とに成功した。
以下，SDM法の原理，γ 線検出器及び LSCへの

適用例，Ge検出器・LSCの統合スペクトルデータ
の解析例を紹介し，最後に放射線スペクトルとそれ
以外への SDM法の発展性について言及する。

2．SDM法の原理
放射性核種の崩壊は他の核種の存在に影響を受け
ないという第 1原理に基づけば，複数核種を含む試
料を測定して得られる測定スペクトルは，各核種の
スペクトルの線形重ね合わせで表すことができる。
よって，
①測定スペクトルは，有限個数の単核種スペクト
ルから構成される。
②個別核種の基準スペクトルは実測，又は計算で
得ることができる。
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③バックグラウンドが変動しなければ，1核種の
スペクトルとして扱える。

を仮定すると，測定スペクトル（η i）は，個別核種
の基準スペクトル（ξ ij）の線形和で表すことができ
る（スペクトルのチャンネル数を i，サイズを
Maxchとし，核種番号を j，核種数を nとする）。
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クトルのチャンネル数を i，サイズを Maxch とし、核

種番号を j，核種数を n とする）。 

式(1)から分かるように，α j は測定スペクトル中に含

まれる各核種成分の強度を表す量である。実際の測定

において，ηi，ξij を使って，χ 2を 

と定義することで，χ 2を最小にする係数α j，つまり最

適値を求めることができると考えた（σiは統計的不確

かさである）。スペクトルデータはエネルギー順に並

べられたカウント値の連続体であるが，各エネルギー

毎に独立した連立方程式と捉え，未知係数α j を求める

問題に帰着させた。これには，よく確立された線形最

小二乗法理論 2)を適用することができ，更に統計誤差

とフィッティング誤差を含む誤差評価法とα j から放

射能値を導出する方法を加えた SDMコードを開発した

1)。 

 

３３．．GGee 検検出出器器及及びび NNaaII 検検出出器器へへのの適適用用例例  

 

SDM 法を実証するために，筆者らはまず Ge 検出器と

NaI シンチレーション検出器を用いて得られたγ線ス

ペ ク ト ル 解 析 に 適 用 し た 。

22Na,60Co,133Ba,134Cs,137Cs,152Eu の６核種を対象とし，

104Bq の 22Na,60Co,134Cs,137Cs のうち１核種を主成分と

し，それ以外の核種が 1～1/1000 の強度であると想定

して，各々の実測核種スペクトルを合成したスペクト

ルを SDM 法で解析した。その結果の１例を図図１１と図図 22

に示す。黒線（Exp）は合成したスペクトルであるが，

SDM 法で得たαjを用いてフィットしたスペクトルと

重なる。図には，分解した各核種成分を色分けして示

した。これより，Ge 及び NaI 検出器共に SDM 法でよく

分離されて定量が可能となった。定量誤差は主成分に

対する 5 核種の強度が 1/100 の場合でも，最大 20％で

あり，従来のピーク解析法に勝る結果が得られた 1)。 

 

４４．．GGee 検検出出器器・・LLSSCC のの統統合合ススペペククトトルルデデーータタのの解解析析例例  

 

以上のγ線の結果をもとに，JAEA公募の英知事業に

採択され，福島第一原子力発電所(１F）事故の廃炉措

置におけるデブリ・廃棄物の主要 40 種の放射性核種

分析に適用した。対象とした中重核種は，β線，γ線，

X 線を放出する核種が含まれる。分類すると，β線の

みを放出する核種は 16種，X 線のみを放出する核種は

3 種，γ線のみを放出する核種は 6 種，β，γ線両方

を放出する核種は 15 種であり，各放射線のエネルギ
図図 11  実実測測 GGee ススペペククトトルルのの SSDDMM--GG 法法にによよるる解解

析析結結果果  

     𝜂𝜂𝜂𝜂𝑖𝑖𝑖𝑖 = �𝛼𝛼𝛼𝛼𝑗𝑗𝑗𝑗 𝜉𝜉𝜉𝜉𝑖𝑖𝑖𝑖𝑗𝑗𝑗𝑗

𝑛𝑛𝑛𝑛

𝑗𝑗𝑗𝑗𝑗𝑗

 

  i = 1 to Maxch               (1) 

  𝜒𝜒𝜒𝜒2 = � �𝜂𝜂𝜂𝜂𝑖𝑖𝑖𝑖 −  �𝛼𝛼𝛼𝛼𝑗𝑗𝑗𝑗

𝑛𝑛𝑛𝑛

𝑗𝑗𝑗𝑗𝑗𝑗

𝜉𝜉𝜉𝜉𝑖𝑖𝑖𝑖𝑗𝑗𝑗𝑗�

2

 𝜎𝜎𝜎𝜎𝑖𝑖𝑖𝑖2�
𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀𝑀

𝑖𝑖𝑖𝑖𝑗𝑗

 (2) 

図図 22  実実測測 NNaaII ススペペククトトルルのの SSDDMM--GG 法法にによよるる解解析析

結結果果  

i＝ 1 to Maxch　　　　　（1）

式（1）から分かるように，a jは測定スペクトル中
に含まれる各核種成分の強度を表す量である。実際
の測定において，η i，ξ ijを使って，χ 2を
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図図 22  実実測測 NNaaII ススペペククトトルルのの SSDDMM--GG 法法にによよるる解解析析

結結果果  

（2）

と定義することで，χ 2を最小にする係数a 　j，つま
り最適値を求めることができると考えた（σ iは統計
的不確かさである）。スペクトルデータはエネルギー
順に並べられたカウント値の連続体であるが，各エ
ネルギーごとに独立した連立方程式と捉え，未知係
数a 　jを求める問題に帰着させた。これには，よく
確立された線形最小二乗法理論 2）を適用すること
ができ，更に統計誤差とフィッティング誤差を含む
誤差評価法と a 　jから放射能値を導出する方法を加
えた SDMコードを開発した 1）。

3．Ge検出器及びNaI 検出器への適用例
SDM法を実証するために，筆者らはまず Ge検
出器と NaI検出器を用いて得られた γ 線スペクトル
解析に適用した。22Na,60Co,133Ba,134Cs,137Cs,152Euの
6核種を対象とし，104 Bqの 22Na,60Co,134Cs,137Csの
うち 1核種を主成分とし，それ以外の核種が 1～
1/1000の強度であると想定して，各々の実測核種
スペクトルを合成したスペクトルを SDM法で解析
した。その結果の1例を図1と図2に示す。黒線（Exp）
は合成したスペクトルであるが，SDM法で得たa j

を用いてフィットしたスペクトルと重なる。図には，
分解した各核種成分を色分けして示した。これより，
Ge及び NaI検出器共に SDM法でよく分離されて
定量が可能となった。定量誤差は主成分に対する
5核種の強度が 1/100の場合でも，最大 20％であり，
従来のピーク解析法に勝る結果が得られた 1）。

4．Ge検出器・LSCの統合スペクト
ルデータの解析例

以上の γ 線の結果をもとに，JAEA公募の英知事
業に採択され，福島第一原子力発電所（1F）事故
の廃炉措置におけるデブリ・廃棄物の主要 40種の
放射性核種分析に適用した。対象とした中重核種は，
b 線，γ 線，X線を放出する核種が含まれる。分類
すると，b 線のみを放出する核種は 16種，X線の
みを放出する核種は 3種，γ 線のみを放出する核種
は 6種，b，γ 線両方を放出する核種は 15種であり，

図１

図 1　実測 Geスペクトルの SDM-G法による解析結果

図２

図 2　実測 NaIスペクトルの SDM-G法による解析結果
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各放射線のエネルギー・強度はすべて異なる。
従来法では化学分離によって，測定対象核種の峻
別分離を行った後に，各放射線測定による定量を
行ってきた。しかしながら，峻別分離は核種ごとに
平均 3回程度の化学分離操作を行う必要があり，作
業者の手間と放射線被ばくを軽減し，また化学収率
誤差を低減，定量時間を短縮できる技術が望まれて
いた。
そのために筆者らは，まず b 線，X線検出用に

LSC装置を導入し，SDM法の適用性を調べた。
LSCとして，Perkin Elmer社製 Tri-Carb 3110TR型
LSC装置を用いた。10種の標準線源を購入して，
b 線，X線スペクトルを測定した。LSCにおいては，
放射線エネルギーの溶媒から溶質への移行，またシ
ンチレーション光の損失によって出力が減衰するク
エンチング現象があり，その補正が必要である。筆
者らが考案したスペクトルゲイン変換による補正法
でその効率誤差を評価したところ，約 10％である
ことが分かった 3）。
図 3は実測し，クエンチング補正した 9核種の標
準スペクトルを表す（図 3中に核種を記す）。各々
は 104 Bq及び 104秒測定に規格化されている。これ
らをすべて足し合わせ，統計変動を加えて実測定ス
ペクトルを模擬した混合スペクトル（Input 

spectrum）を生成した。その SDM解析を行った結
果を図 3中 Fitted spectrumで表す。オレンジ色の
Input spectrumが黒色の Fitted spectrumと重なってお
り，よく再現されていることが分かる。137Csの強
度を固定し，他 8核種の強度をその 1，1/10，1/100

とした場合の定量精度を図 4に示す。前述の γ 線ス
ペクトルの場合と同様に，主成分 137Csに対して他
の 8核種の強度が 1/100の場合でも，それらの定量
誤差は最大 24％となり，高精度が実証された。
ここでセンサーフュージョン概念を導入する。

SDM法ではスペクトルの全データをエネルギーご
とに独立であると見なせるので，複数のスペクトル
を連結した統合スペクトルも，単独スペクトルと同
様に扱うことができる。核種により放出する放射線
の種類は異なり，また各々核種固有の特徴を有する
ことから，LSCと Ge検出器のスペクトルを結合し
た統合スペクトルを扱うことで，個々の核種の認識
能が高まり，定量感度と精度を改善することが期待
される。

LSC測定スペクトルは前述のものを用いた。γ 線
スペクトルは AMETEK社製 GMX40型相当の 4台
の Pop Top型 Ge検出器からなる多重 γ 線検出装置
を整備して，標準線源 7種の標準スペクトルを測定
した。英知事業対象核種 40種のうち，入手が困難
な核種については，欧州原子核研究機構（CERN）
が開発したモンテカルロ放射線シミュレーション
コード Geant44）を用いた高精度のシミュレーション
計算を導入し，スペクトルを得た。LSCスペクト
ルについて，新たにコンボリューション法を開発し
た 3）。LSC，γ線両スペクトルについて，実測とシミュ
レーションを組み合わせて，全核種のデータベース
を整備した。これらを核種ごとに結合した統合スペ
クトルを図 5に示す。
この統合スペクトルデータを用いた解析例を紹介

図４

図 4　LSCスペクトルの定量精度

図３

図 3　実測 LSCスペクトルの SDM-B法による解析結果
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する。前述 1Fの廃炉措置における主要 40核種を
取り上げ，それらの放射能強度がすべて同一の場合
（各核種の濃度は全強度の 2.5％に相当）の定量精度
を評価した。40核種の統合スペクトルを足し合わ
せ，105秒測定したと想定した場合の模擬スペクト
ル（図 5中 Inputで示す）を SDM解析した結果
（図 5 Outputで示す），図 6に示す定量精度が得られ，
37核種が 20％以下の不確かさで同時に定量可能で
あることが分かった。63Ni,93Zr,151Smの 3核種の誤
差がこれより大きいのは，これらの核種が共に低エ
ネルギーの b 線放出核種であり，LSCスペクトル
の形状が似ていて，お互いの干渉が大きいためであ
る。γ 線を放出する核種は定量精度が高く，1/1000

強度であっても不確かさは 20％以下である。この
精度を代表的なピーク解析法（TPA法）と比較し
たところ，それを上回る精度であることが分かった。

1Fの炉内インベントリ計算 5）においては，40種
の中重領域核種の強度は 8桁の強度差がある。
SDM解析を用いても，主要核種に対して 1/100～
1/1000以下の弱い核種については，主要成分の統

計変動が定量精度に影響する。また，前記のように
干渉が大きい核種が存在する。これらの核種を定量
する場合には，粗化学分離を行って，妨害核種を除
くことが有効である。詳細 3）はここでは省略するが，
1回の化学分離後に行った SDM解析により，平均
4核種の同時定量が可能となることが分かり，全
40核種の定量には 10回の化学分離操作で可能であ
ることが分かった。従来法では 1核種の定量に平均
3回の化学操作が必要であるので，化学分離操作を
約 1/12に簡略化できることになる。また，数十日か
かる定量時間を 5日程度まで短縮できる 3）。これに
より，英知事業は無事目的を達成し，令和 5年 3月
に終了した。今後 JAEA等が 1F廃炉措置において
実用化することを期待したい。

5．まとめと将来展望
SDM法の特徴をまとめると以下になる。AIを用

いた機械学習のような高度な判定・推定アルゴリズ
ムを必要としない。使うのは，言わば古典的・直接

図５
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図 5　実測及びシミュレーションで得られた 40核種の基準スペクトル
左半分は LSC，右半分は Ge検出器の γ 線スペクトルを表す。統合化のため，後者のエネルギー値は 2000 keVを加えている
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的な線形最小二乗法アルゴリズムであり，それだけ
に精度・確度が高いと言える。膨大なデータに基づ
く学習は不要で，各構成要素の基準スペクトルのみ
が必要である。スペクトル全体を用いるために，検
出器のエネルギー分解能に大きく依存しない。また，
複数のスペクトルを連結した統合スペクトルにも適
用でき，定量の対象を拡大し，高精度化できる。
以上のことから，SDM法を適用できる分野は，
まずデブリ・廃棄物分析，環境放射能分析等がある。
放射性核種分析としては，中性子・荷電粒子放射化
分析 6,7）また中性子即発 γ 線分析 6,8）等があり，こ
れらの迅速，非破壊，多元素同時分析法を高度化す
ることで，環境科学，分析化学，宇宙科学，核物理，
核化学等の分野に貢献できる。また，放射性核種分
析以外の元素・質量スペクトルを扱う蛍光 X線分
析や ICP分析にも応用でき，考古学，新機能性材
料開発，食品の安全性，リサイクル等より広い分野
へ適用が期待される。

SDM解析のアルゴリズムは既に公開 1）している
ので，もし，不明な点等あれば，筆者にお問合わせ
ください（oshima.masumi@gmail.com）。
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図６

図 6　40核種の強度が同一の場合の定量精度
各核種の濃度は全強度の 2.5％に相当する
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