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Cyclic activation is one of the useful methods to obtain high sensitivity in activa-

tion analysis. We have tried the cyclic activation using photonuclear reactions with 

16-MeV bremsstrahlung from a electron linac. The elements used for this experiment 

are as follows: Cl， As， Y， Mo， Pd， Ag， In， Ba， Ce， Nd， Sm， Er， Hf， W， Au and Pd. 

The experiment is performed on a condition of activation (or counting) time:お

seconds， sample transport time: 2 seconds， repeated for 5 cycles by a 2-channel transfer 

system. Gamma-ray spectra of the activated samples are measured by the 40一cm3Ge 

(Li) detector， which is placed at a distance of 8 cm from the samples. The gamma-ray 

spectra of 6 elements of Ag， Ba， Ce， Er， Hf and Au are shown， and the radioactivity 

intensities for detected gamma-energies are obtained. 

1. 緒 自

光核反応によって生ずる核種の生成収量は，照射 γ 2. 1 試 料

2. 実験方法

線源のエネルギーおよび線束，照射および測定方式に

よりほぼ決定される。このため一定時間試料を連続的

に放射化した後，試料の誘導放射能を一定時間測定す

る従来の方法では，放射化分析の適用範囲に臼ら限界

が生ずる。

この限界を取り除く方法の一つに反復放射化法1)が

ある。これは試料の放射化一輸送(または冷却)一測

定をくり返し，効率良く目的孟宗を定量する方法であ

り， Givensら2)により理論的考察がなされた。 この

際，生成核種の半減期と放射化時間，計数時間，輸送

(または冷却)時間，サイクノレ時間，サイクル数なと、

の実験パラメーターにより検出感度が変化する。これ

らについては別報3)において報告するのでここでは触

れない。

本報では反復放射化法を実験パラメータ一一定の条

件で主要 16元素に試み， γ線スペクトルを測定した結

果について報告する。

照射に供した試料は市販の高純度試薬(一部を除い

て純度は99%以上〉で，純金属または化合物(酸化

物，硝酸塩)である。これらの試薬を内径 2mm，外

径 4mm，長さ 12mmのポリエチレン・チュープに

50'"'-'100 mg封入して照射試料とした。

2. 2 照射および測定

試料の照射は大阪府立放射線中央研究所の電子線型

加速器を 16MeV-30pAで運転し， Wコンパーター

による制動放射線を用いた。

γ線スペクトノレの測定は 40cm3 Ge (Li)検出器と

400チャンネル抜高分析器によりお乙なった。試料一

検出器問距離は 8cmである。

2.3 気送装置

実験に使用した気送装置4)のプロック・ダイヤグラ

ムを Fig.1 !と示す。サンプノレ・チェンジャーに試料

を挿入後，照射位置および測定位置の各々に試料を窒

素ガスにより気送する。時間制御回路により設定時間

毎に 2方向電磁弁の方向を変え，試料位置を入れ替え
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て連続的に放射化一測定をおこなう。実験は放射化時

間二計数時間 =28秒，試料輸送時間ご2秒でおこな

っTこ。
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Fig. 1 Block diagram of 2--channel pneumatic transfer system 
Vinyl tubes of 4.5mm inner diameter are used as pneumatic 

trarsfer tubes. A: magnet switch， B: 2-way magnet switch， 

C : activation position， D: counting position， E: sample changer. 

3. 結 果 検出された。なおポリエチレン，窒素ガス，試料中の

酸化物による影響は検H¥されなかったが，硝酸塩試料

Cl， As， Y， Mo， Pd， Ag， In， Ba， Ce， Nd， Sm， (Pd， Ba， Pd)では 14N(γ， n)13N (0.511 MeV)の

Fr， Hf， W， Au， Pb について反復放射化法により γ 影響が右干検出された。

線スペクトルを測定した。その一例として Ag，Ba， 16 MeV 情Ij動放射線の反復放射化により検山された

Ce， Fr， Hp， Auのスペクトルを Fig.2，-..，.，7に示す。 γ線エネルギーと標的核種 1mg当りの生成核種の，j売

Ag (Fig. 2)では光中性子の (n，γ)反応により 658 導放射能強度を Table1に示す。なおビーム強度の

keV !C 110Agのピークが検出された。 Hf(Fig. 6)， 違いは 197mAuの 279keVピークにより補正した。

Au (Fig. 7)ではそれぞれ Zr，Agが不純物として この表のうち天然存在比は Ledererらの値5)，1::成以

Table 1 List of isotopes Produced by cyclic activation with 16-MeV bremsstrahlung. 

Target 
nuclide 

Cl-35 

[A山吋(必)
I 75.53 I (γn) 

100 I (γ， n) As-75 

Y-89 
Mo-92 

100 I (γ，γ') 
15.86 I (γ， n) 

Pd-108 
Pd-110 
Ag-107 
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Ag-107m 
Ag-I08 

0.873 

0.093 
0.434 
0.633 
0.0部

O. 155 
0.511 
0.618 

0.392 

9.4 

200 
65 
150 
230 

53 
39 

3.2 
3.9 

44 s 
2.4 m 

Ag-109m 

*In-112m 

*In-112 

40 s 
21 m 
14 m 

In-113m 1. 7 h 
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Table 1 (continued) 

EJtz円坊ncel Reacti Product Half凶 IG…一gyof product I (MeV) 
Activity 

(countsjmg) 

In-115 95. 77 (γ，γ') In-115m 4.5 h 0.337 29 

Ba-137 11. 32 
Ba-137m 2.5 m 0.662 960 

Ba-138 71.66 (γ， n) 

Ce-140 88.48 (γ， n) Ce-139m 55 S O. 754 750 

! Ce-139 140 d O. 166 6.0 

Nd-142 27. 13 I (γ， n) *Nd-141m 1.0m  O. 756 140 

*Nd-141 2.6 h 0.145 1.6 
0.511 12 

Nd-150 5.60 I (γ， n) Nd-149 1. 7 h 0.114 68 

0.156 18 

0.211 74 

0.270 34 

0.327 8.4 

0.424 8.5 

0.540 7.2 

0.655 6.0 

Sm-144 3.16 I (γ， n) *Sm-143m 1.1 m O. 750 8.0 

*Sm-143 8.8 m O. 511 沼O

1. 055 2.6 

Sm-154 22.53 I (γ， n) Sm-153 2.0 d 0.069 4.3 
0.103 33 

Er-167 22.94 
Er-167m 2.3 s 0.208 890 

Er-168 27.07 (γ， n) 

Hf-174 0.163 (γ， n) ホHf-173 23.6 h 0.130 320 

0.300 3.5 

Hf-177 18. 56 
I ~γ， γワ} Hf-177m 1. 1 s 0.228 1.1 

Hf-178 27. 1 (γ， n) 0.281 17 

0.378 2.5 

Hf-178 27. 1 Hf-178m 4.3 8 0.089 510 

Hf-179 13. 75 (r， n) 0.326 31 

0.426 41 

Hf-179 13. 75 Hf-179m 19 S 0.161 280 

Hf-180 35.22 (γ， n) 0.214 10000 

W-180 0.135 (γ， n) *W-179m 6.7 m 0.222 3.1 

W-183 14.4 W-183m 5.3 s 0.103 45 

W-184 30.6 (γ， n) 0.108 72 

0.161 31 

0.210 5.0 

W-186 28.4 I (γ， n) W-185m 1.6 m 0.131 56 
0.174 45 

Au-197 100 i (γ， n) *Au--196 6.2 d 0.333 11 

0.356 37 

0.426 2.2 

(γ，γ') Au-197m 7.8 8 0.131 46 

0.202 19 

0.279 1000 

Pd-204 1. 40 I (γ ， n) *Pb--203m 6.2 8 0.825 3.5 

*Pb-203 2.2 d 0.279 3.6 

Pd-207 21. 7 Pb-207m 0.808 0.570 2.2 

Pd-208 52.3 (γ， n) 1. 064 1.0 

* Nuclide8 that cannot be produced by (n，γ) proce8S. 

Time -~ activation二 counting: 28 sec， tran8port : 2 sec (repeated for 5 cyeles 
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by 2-channel transper system) 
Detector : 40 cm3 Ge(Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
Each of activity data is normalized for 197mAu 279 KeV peak area. 

このような短時間の放射化ー測定のくり返しは生成核

種が限定されるためにスペクトノレが複雑とならず，非

破壊分析に適しているといえる。しかし，乙の方法を

実際の分析試料に応用する場合には，このような検出

特性を分析対象元素について十分検討しておくことが

ぜひ必要である。

種の半減期および γ線エネノレギーは， Lisらの値6)を

参考にした。実験に使用した 16元素の中では Hfが最

高感度を示した。 この値は反復放射化によらない 30

MeV制動放射線による実験結果7)を上回っている。

本実験より， 16元素に関する反復放射化法による光

核反応生成核種の検出特性について概要を把握した。
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Fig. 2 Gamma-ray spectrum of Ag. 
Sample--chemical form : metal foil， weight : 99.5mg， purity: 99.9% 
Time--activation = counting : 28 sec， transport: 2 sec (repeated for 

5 cycies by 2-channel tranter system) 
Detector : 40 cm3 Ge(Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
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Gamma-ray spectrum of Ba. 

Sample - chemical form : Ba(N03)2， weight: 188.3 mg， purity: 999;J 
Time --activation二 counting: 28 sec， transport: 2 sec (repeated for 

5 cycles by 2-channel transfer system) 
Detector : 40cm3 Ge(Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
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Fig..{ Gamma-ray spectrum of Ce. 
Sample - chemical form : Ce02， Weight: 100.3 mg， purity: 99.9勉.

Time --activation = counting :沼sec，transport: 2 sec (repeated for 
5 cycles by 2-channel transfer system) 

Detector : 40 cm3 Ge(Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
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Sample --chemical form : Er203， weight: 101. 9 mg， purity: 99. 9 ~話.
Time --activation二 counting:沼 sec，transport: 2 sec (repeated for 

5 cyc1es by ?-channel transfer system) 
Detector : 40 cm3 Ge( Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
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Sample --chemical form : metal powder， weight: 100，3 mg， purity: 99 t;;ち.
Time --activationニ counting: 28 sec， ，transport : 2 sec (repeated for 

5: cycle!? by 2-channel transfer system) 
Detector : 40 cm3 Ge(Li)， sample-to-detectior distance:8 cm， 
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Sample - chemical form: metal foil， weight : 199.4 mg， purity :99.9 %. 
Time - -activation二 counting:沼田c，trasport: 2 sec (repeated for 

5 cyctes by 2-challnel transfer system) 
Detector : 40 cm3 Ge(Li)， sample-to-detector distance : 8 cm. 
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なお本実験にさいし，種々の便宜を図っていただい

た大阪工業大学の東俊雄教授，大阪府立放射線中央研

究所の佐藤裕二氏，試料の照射をしていただいた大阪

府立放射線中央研究所のライナック斑の方々をはじめ

各位に深く謝意を表します。
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