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14MeV中性子による標準岩石試料の放射化分析

における実験設定条件に関するこ，三の検討

近藤 嘉秀

Some Discussions as to Setting of Experimental Conditions on the 

Activation Analysis of Standard Rock Samples with 14Me V Neutrons 

Yoshihide KONDO 
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So many short-lived nuc1ides are produced by 14MeV neutron activation. Some elements in 

analytical materials are easi1y determined by the activation. Cyclic activation method with 14-

MeV neutrons is useful to determine nondestructively major elements contained in standard rock 

samples. The method has the advantage of sensitivity improvement in activation analysis. Op-

timization is necessary for setting of experimental conditions in this method. We intend to dis-

cuss theoretically as to the setting conditions on the activation analysis of standard rock sam-

ples with 14MeY neutrons. 
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1. 緒日

一般に，低出力の加速器を始め，低線束の RI線源、

などを放射化実験に利用する際には，生成放射能の収

量不足が実験遂行上の大きな制約となる。 14MeV中

性子を用いて放射化分析を行う場合，利用できる中性

子束は一般に小さしまた放射化断面積も劣るため，

あまり大きな RI生成収量は期待できない。とのた

め，検出感度は熱中性子を利用する場合よりも劣る事

例が多く，との点が 14MeV中性子を放射化線源とし

て利用する際の最大の障壁となる。

しかし.14MeV中性子による放射イじでは熱中性子

を利用する場合よりも短寿命核種が多く生成する。

Fig.1 Iと 14MeV中性子と熱中性子の放射化lとより
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Fig. 1 Number of radionuclides with 
respect to half-lives of products 
wi thin 0.1 and 4000 seconds. 

生成が可能な放射性核種の数とその半減期の関係を示

す。これは NeutronActivation Tablesl)のデータ
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Table 1 Major elements contained in the GSJ standard rocks2) 

Major 
JG-1 Element JB-1 JB-2 JB-3 JA-1 JGb-1 JR-1 JR-2 

(%) 

Na20 3.39 2.79 2.03 2.82 3.86 1.23 4.10 4.03 

(Na) (2.51) (2.07) (1.51) (2.09) (2.86) (0.91) (3.04) (2.99) 

MgO 0.74 7.73 4.66 5.20 1.61 7.83 0.09 0.05 

(Mg) (0.45) (4.66) (2.81) (3.14) (0.97) (4.72) (0.05) (0.03) 

AbOa 14.20 14.53 14.67 16.89 14.98 17.66 12.89 12.82 

(Al) (7.52) (7.69) (7.76) (8.94) (7.93) (9.35) (6.82) (6.78) 

Si02 72.30 52.17 53.20 51.04 64.06 43.44 75.41 75.65 

(Si) (33.80) (24.39) (24.87) (23.86) (29.94) (20.31) (35.25) (35.36) 

K20 3.95 1.42 0.43 0.80 0.82 0.26 4.44 4.48 

(K) (3.28) (1.18) (0.36) ω.66) ω.68) (0.22) (3.69) (3.72) 

CaO 2.18 9.29 9.89 9.86 5.68 11.98 0.63 0.45 

(Ca) (1.56) (6.64) (7.07) (7.05) (4.06) (8.56) (0.45) (0.32) 

Ti02 0.26 1.34 1.19 1.45 0.87 1.62 0.10 0.09 

(Ti) (0.16) (0.8の (0.71) (0.87) (0.52) (0.97) ω.06) ω.05) 

FeO 1.63 6.00 10.09 7.90 4.08 9.24 0.50 0.43 

(Fe) (1.27) (4.66) σ.84) (6.14) (3.17) (7.18) (0.39) (0.33) 

Fe20a 0.39 2.28 3.13 3.10 2.42 4.89 0.40 0.38 

(Fe) (0.27) (1.59) (2.19) (2.17) (1.69) (3.42) (0.28) (0.27) 

Sum 99.04 97.55 99.29 99.06 98.38 98.15 98.56 98.38 

(Sum) (50.82) (56.68) (55.12) (54.92) (51.82) (55.64) (50.03) (49.85) 

を分類整理したものである。生成核種数は半減期が

0.1秒以上100秒未満では 14MeV中性子によるものが

66，熱中性子によるものが34である。 100秒以上1，000

秒未満の半減期に対しては 14MeV中性子が67，熱

中性子が29，半減期1，000秒以上4，000秒未満では 14

MeV中性子が48，熱中性子が23となる。乙のように

14MeV中性子による放射イじでは熱中性子の場合の約

2倍の短寿命放射性核種の生成が期待できる。

標準岩石試料を照射試料として用いる場合について

検討する。 Table1に日本地質調査所 (GSJ)より発

行されている標準岩石試料とその中に含まれた主要成

分(%)を示す。とれらの岩石試料は JG-1(花乙うせ

ん緑岩)， JB-1--3 (玄武岩)， JA-1 (安山岩)， JGb-1 

(斑れい岩)， JR-1--2 (流紋岩〉の 8種類である。岩

石試料中には表記した主要成文以外に約60種類の微量

成分を含んでいるが，主要成分だけで全体の98--99%

を占める。記載した含有成分及び含有率は安藤らの発

表データ 2) より引用したものである。また，主要成分

より換算した元素含有率(%)を( )書で併記

した。いずれの標準岩石試料中にも Si;Alは多量に，

Naは相当量含まれている。しかし，他の元素に関し

ては岩石の種類によって含有率がかなり異なる。 JB-1

--3， JGb-1は Ca，Feを多量に， Mgを相当量含む

が， K は余り含まない。 JG-1，JR-1--2では Kを相

当量含むが， Mg， Ca， Tiは余り含まない。

Table 2は岩石試料に含まれた主要元素の熱中性子

及び 14MeV中性子放射化iとより生成が期待できる代

表的な放射性核種とその生成量を示す。但し，原著1)

では第6欄に示した Activaionproductの照射中性子

束が熱中性子と 14MeV中性子の場合で異なっている

が，乙の表では両者共に 1010n/cm2/secに統一した。

熱中性子放射化により得られる放射性核種は (n，γ〉

反応によるもののみであるが， 14MeV 中性子では

(n，α)， (n， p)， (n， 2n)反応などにより多くの放射

性核種が生成する。 Table2に示すように， 14MeV 

中性子による放射化では熱中性子と比べて放射化断面
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Table 2 Main radioactive products1) obtainable from the GSJ standard rocks with 
thermal and 14-MeV neutron activations 一IA…e

Reaction Cross- …on|抽出 γーline
[%] of product section prod uct*) I [ke V (in tensi ty)] 

O 180(n，γ)190 μb I 0.000109 附 7)

160(n， p)16N I 6似 69)

Na 100. 23Na(n，γ) 24Na 15.02 h 530. mb 0.108 1369(100) 

100. 23Na(n， p)23Ne 37.6 s 43. mb 7.54 439(100) 

(n，α)20F 11.0 s 150. mb 38.4 1633(100) 

Mg 11.01 26Mg(n，γ)27Mg 9.45 m 38.2 mb 0.0747 844(72)，1014(28) 

78.99 24Mg(n， p)24Na 15.02 h 190. mb 0.0286 1370(100) 

10.00 25Mg(n， p)25Na 60. S 44. mb 0.545 391 (13) ，586 (13) 

11.01 26Mg(n， p)26Na 1.00 s 27. mb 0.737 1809(100) 
(n，α)23Ne 37.6 s 77. mb 1.41 439(33) 

Al 100. 27Al(n，γ) 28Al 2.246m 232. mb 14.1 1779(100) 

100. 27Al(n， p)27Mg 9.45 m 75. mb 1.18 844(72)，1014(28) 
(n，α) 24Na 15.02 h 116. mb 0.0199 1370(100) 

(n，2n)26田Al 6.35 s く0.17mb 0.0379 511 (164)，1809(100) 

Si 3.1 30Si (n，γ)31Si 2.62 h 107. mb 0.00352 1266(0.07) 

92.2 28Si (n， p)28Al 2.246m 230. mb 12.1 1779(100) 

4.7 29Si (n， p)29Al 6.52 m 120. mb 0.122 1273(91)，2426(5.5) 

3.1 30Si (n，α)27Mg 9.45 m 70. mb 0.0329 844(72)，1014(28) 

K 6.7 41K(n，γ)42K 12.36 h 1.46 b 0.0144 1525(18) 

93.3 39K(n，2n)38mK 929.m s 800. μb 0.115 511(200) 
38K 7.63 m 3.5 mb 0.0437 511(200)，2167(100) 

Ca 0.19 48Ca(n，γ)49Ca 8.72 m 1.1 b 0.0244 3084(92) 

96.94 40Ca(n，2n)39Ca 870. ms 8. mb 1.17 511 (200) 

2.08 44Ca(n， p)44K 22. ロ1 35.5 mb 0.00344 1157(85)，2150(29) 

Ti 5.3 50Ti(n，γ)51Ti 5.76 m 179. mb 0.202 320(95) ，929(5) 

5.3 50Ti(n， p)50SC 1.71m 17. mb 0.0378 524(88)，1121(100) 

Fe 0.31 58Fe(n，γ)59Fe 44.6 d 1.15 b 0.00000427 1099(56)，1292(44) 

91.7 56Fe(n， p)56Mn 2.582 h 103. mb 0.0455 847(99)，1811(30) 

2.19 57Fe(n， p)57Mn 1.59 m 75. mb 0.0626 122(9.5)，692(2.7) 

*) Decays/sec/1μg element irraadiated at 1010n/cm2/sec for 1 min. 

積は劣るが，比較的短寿命の核種が多く生成する。同

一中性子束の短時間照射に限定すれば，生成放射能は

Alの場合を除いて，むしろ 14MeV中性子が優勢と

なる。また，加速器において長時間一定の照射中性子

束を維持する困難さ.3Hターゲットの寿命などを勘

案すると 14MeV中性子を利用する際には，短寿命の

生成核種に着目する方が得策である。

乙のような場合には繰り返し放射化法が有効と考え

られる。繰り返し放射化法によれば，測定系に蓄積さ

れる計数値は実験時間の経過に連れて増加する。適切
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発発後 nT=1200(sec)，Tt=0.3(sec) 後栄養
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iζ利用すれば，非常に有効な方法となる。このため，

元素によっては繰り返し放射化法の適用により検出感

度の改善が可能となる。繰り返し放射化法では一定の

繰り返し周期T(放射化ー輸送ー測定一輸送)， n回の

連続的な繰り返し放射化により測定系に蓄積される計

数値 Dnは次式で示されるの，4)

Nfσε 
Dn=""=":天一(1-e-Ata)2・(e-Att)・

ととに.N:標的核の原子数， f:中性子束， σ:放

射化断面積， ε:検出効率， λ:生成核種の崩壊定数で

ある。但し， (1)式は放射化時間 taを測定時聞に等し

く置いた場合に得られる式である。乙の場合，試料の

輸送時間を ttすると繰り返し周期Tは2(ta+tt)で

示される。また，[ ]内は繰り返し放射化による蓄積

効果を表し.n孟2においては 1より大きい値となる。

しかし.n=lにおいては 1となり，通常の放射化法

iとより得られる蓄積計数値 (D1) を表す。繰り返し放

射化法により得られる蓄積計数値 (Dn)は ta.tt， n 

の設定値の組み合わせと λの値により変化する。

14MeV中性子による放射化では比較的，多くの短

寿命核種が生成する。また，長寿命の妨害核種による

生成放射能の影響が少ない。乙のため，試料を照射し

ながら，または照射直後からの測定が可能となる。こ

れらの特徴を活用すれば特定の元素に関しては簡易的

な放射化分析が期待できる。 14MeV中性子放射化分

析により標準岩石試料中の成分元素を非破壊定量する

には繰り返し放射佑法が活用できる。との方法の利用

に際して留意すべき実験上の設定条件に関してニ，三

の検討を行った。
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を Fig.2Iζ示す。 noptは0.1秒の Tl/2に対して900

回. 1秒に対して300回.10秒に対して60回， 100秒に

対して 7回.300秒以上に対しては 1回と T1/2の値に

より急激に変化する。 T1/2 に応じて nを使い分ける

のが効率的な測定には望ましい。しかし，乙のために

設定条件が多岐に渡り，むしろ繁雑となるため設定条

件の簡略化を考える。

Fig.3に nT=1，200秒.tt=0.3秒の一定値で繰

り返し数 n のみを 1回と25回の 2条件で変化させた

場合の蓄積計数値と生成核種の半減期 T1/2 の関係を

示す。蓄積計数値はこの条件における Dnの最大値

D2S(max)で規格化した。 n=25における Dnの極大

値は TV2=34.3秒で得られ， 乙の極大値は nT=

1，200秒.tt=0.3秒において設定可能な総ての nに

対する Dnの最大値でもある。 n=l と n=25が交

差する TV2値は211秒である。 nを1回(放射化時間

ta=測定時間 tc=599.7秒〉 と25回 (ta=tc =23.7 

秒〉の 2条件に簡略化しても.8.6--545秒のも/2 に

- 4一

設定条件の解析

繰り返し放射化法により得られる蓄積計数値 Dnは

放射化時間 ta.試料輸送時間 tt，繰り返し数nの設

定値の組み合わせと生成核種の半減期 T1/2 の値によ

り変化する。乙の場合，実験時間 nTは長く.tt は

短くとるほど大きな Dn値が得られるが，乙れらの値

を一定と考えると TV2 の値により最適繰り返し数

noptが変化するonoptはある特定の TV2Iζ対して

Dnが最大となる nの設定値である。いま， nT=1，200 

秒.t=0.3秒の一定値について考える。との場合の最

適繰り返し数 noptと生成核種の半減期 TV2 の関係

2. 
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対しては D2S(max)の805ぢ以上の蓄積計数値が得ら 子束のモニター試料を10%程度混入させ，共に照射す

れ，ある程度効率のよい測定が期待できる。との場合 る。モニター試料としてはy，Ba， Ceなどの元素が

には， 8.6--211秒の T1/2Ir対しては nを25回， 211 挙げられる。標準岩石試料中には Yが 25--31ppm，

--545t少の Tl/2には nを1固に設定する。一般に n Baが 40--490ppm，Ceが6.6--67ppm含まれており

値が一定の場合， nTを長く設定するととにより Dn 検出感度は比較的高いが，乙の程度の量では放射化へ

が極大となる T1/2の値は長半減期側に移動する。ま の寄与は無視して差し支えない。とれらの元素より得

た nT値が一定の場合，大きな n値の設定により Dn られる生成核種の γ 線スペクトノレは比較的単調で，

が極大となる T1/2の値は短半減期側に移動する。乙 岩石中の成分元素に起因する γ 線スペクト Jレを大き

の場合 nのある値において Dnの最大値が得られ く乱さないので中性子束のモニター試料に適してい

る。従って， n， nTの設定値の変更により測定対象と る。乙れらの元素の核反応lとより生成した核種の放射

すべき Tl/2の範囲をある程度調整できる。 能強度を用いて照射中性子束をモニターする。モニタ

3. 検 討

1) 標準岩石試料

14MeV中性子により標準岩石試料の放射化分析を

行う場合，短時間照射において得られる主要成分元素

を代表する核反応には次のものが挙げられる。参考の

ため，核反応に続いて生成核種の半減期，主要γ線エ

ネノレギー値を併記した。

i ) 160 (n， p)16N 

ii) 23Na (n，αYWF 

iii) 26Mg(n，α) 23Ne 

iv) 27Al (n， p)27Mg 

V) 28Si (n， p)28Al 

vi) 39K (n， 2n) 38mK 

vij) 40Ca (n， 2n)39Ca 

7.13s 

11.0s 

37.6s 

9.45m 

2.25m 

0.93s 

0.87s 

6， 128keV 

1，633keV 

439keV 

844keV 

1，779keV 

511keV 

511keV 

viiD 50Ti (n， p) 50SC 1.71m 524ke V 

Ix) 57Fe(n， p)57Mn 1.59m 122keV 

いずれの元素についても短半減期核種が生成するの

で，繰り返し放射化法が活用できるものと思われる。

但し， Mg，Alの定量に際しては 23Na(n，p)23Ne， soSi 

(n，α) 27Mgなと、の核反応の寄与について考慮する必

要がある。 Si，Pが共存する場合は 31P(n，α)28Alに

ついて留意が必要である。 K，Caでは 511KeVが主

なγ線であるので定量には適さない。

2) 中性子束モニター

放射化分析では高中性子束を得るため， 3Hターゲ

ット面の近接位置で試料を照射する。 乙のため比較

的，中性子束勾配の大きいととろに照射試料を配置す

るととになるので照射中性子束を正確に把握しておく

必要がある。とのために，標準岩石試料内に照射中性

一元素の主要核反応，生成核種の半減期， γ線エネル

ギー値は以下に示す通りである。

i ) 89y (n， n')89田Y 15.7s 909keV 

ii) 138Ba(n， 2n)137田Ba 2. 55m 662ke V 

iii) 140Ce( n， 2n) 139mCe 56. s 754ke V 

3) 試料気送装置5)

気送装置には 2;レーフ。の気送管を配備した。 2;レー

プの配管は実験の効率化には有効である。との方式は

定性目的には適している。しかし，定量目的には少々

の困難さを伴う。その理由は照射中性子束の対称性札

7)及び2個 1組で用いる試料開の封入量の差が誤差要

因に成り得るためである。

以上の結果は 14MeV中性子により標準岩石試料の

放射化分析をする際の基本的に重要な事項である。現

在， γ線スペクト Jレ測定には専ら Ge(Int)検出器を

汎用しているが， 0， Siなど特定の元素に限定した分

析では，むしろ Nal(TI)検出器の方が適する場合も

あるので，適宜併用する予定である。
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