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Development of the Measurement Technique for Nuclear Data with Prompt Gamma‐Ray Spectroscopy
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Advanced Fuel Recycle Technology Division, Waste Management and Fuel Cycle Research Center, Tokai Works

　核変換研究の基盤データとして重要な放射性廃棄物核種の中性子捕獲断面積を測定するために，即発ガンマ線

核分光法を開発した。

　中性子照射をして生成した核種が安定である場合，従来の放射化法では，その中性子捕獲断面積を求めること

ができない。そこで，中性子断面積研究に使用できる新しい手法を開発した。本手法により，中性子照射の際に

放出される即発ガンマ線の情報からレベルスキームを組立て，そして即発ガンマ線の放出率から断面積を求める。

　本手法のために測定システムの開発を行い，その有効性を示すことができた。また，レベルスキーム構築のた

めに必要となるカスケードγ線の情報を取得することが可能となった。更に，natPdの測定において，部分レベル
スキームを構築し，1906keVと2400keVの２つの新しいレベルを見出すことに成功した。
　本技術開発により，従来の放射化法では測定不可能であった核種の中性子捕獲断面積を測定することが可能と

なる。

即発ガンマ線分光法を用いた
核データ測定技術開発

東海事業所　環境保全・研究開発センター 先進リサイクル研究開発部

中村　詔司　　古高　和禎　　原田　秀郎

　To obtain the thermal neutron capture cross sections of radioactive fission product nuclides as the basic data on 
transmutation study, a measurement technique with prompt gamma‐ray spectroscopy was developed.
　When daughter nuclides after neutron irradiations are stable, measuring the neutron capture cross sections is 
impossible.  Therefore, a new technique was developed to investigate these.  With this, the level schemes from the 
information of the prompt γ‐rays emitted during neutron irradiation are constructed, and the cross section is deduced 
with the emission probabilities of prompt γ‐rays.   The measurement system for this technique was developed, and was 
effective.  The system enables obtaining information on the cascade γ‐rays necessary for constructing the level‐scheme.
 By measuring natPd, the partial level‐scheme was constructed, and two new levels at 1906 keV and 2400 keV were 
identified.
  By using this technique, the neutron capture cross sections of nuclides that can't be measured by an activation method 
can be measured.
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１．はじめに

　原子力発電で生じる使用済み核燃料から発生す
る放射性廃棄物核種を原子炉や加速器等を利用し
て核反応を起こさせることにより，安定核種ある
いは短寿命の核種に変換させる技術を核変換と呼
ぶ。処分すべき核廃棄物の量を減らし，環境への
負荷を低減することを目的として核変換研究が進
められている。核変換対象核種としては，核分裂
反応で生成する129I，99Tc，137Cs，90Sr等の核種と核
燃料の中性子吸収反応で生成する237Np，241Am等の
超ウラン元素がある。対象核種が，どのくらいの
割合で核変換されるかを知るためには核反応断面
積（熱中性子吸収断面積（σ0）及び共鳴積分（I0）等）
の精度の良いデータが必要である。しかしながら，
対象核種については，これらのデータが全く存在
しないか，あっても測定精度が低いという問題が
ある。当該グループでは，核変換技術開発で必要
となる基礎データを整備する研究の一環として，
長寿命放射性核種のσ0及びI0の測定実験を実施し
てきている1‐8）。今までに実施して得られた成果を，
表１に過去のデータと共にまとめた。表１に示し
たこれらの核種は，放射化法により測定している。
放射化法の原理を図１に135Csを例に取り上げて説
明する。135Csに中性子を照射して放射化させると，
生成された136Cs核が短い半減期（１３日）で崩壊し，
γ線を放出して安定な136Ba核になる。136Cs核１個
が崩壊した時に，放出されるγ線の確率（放出率）
は分かっているので，測定されるγ線の強度から生
成された136Csの量を求めることができる。更に，照
射に用いた135Csの量はあらかじめ分かっているの
で，照射した中性子の量をモニタすることにより，
135Csの反応断面積を求めることができるのである。
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図１　放射化法によるσ0 ，I0の測定

＊１　熱中性子吸収断面積。速さ２２００m/秒の中性子が原子核
に吸収されて，続いてγ線が放出される核反応のおこる確
率を表す。

＊２　熱量域から炉内での最高中性子エネルギーの範囲で，断
面積を積分した量を表す。

＊３　半減期は，放射性核種の放射能が２分の１に減衰するの
に要する時間である。

＊４　１bは，断面積の単位で１×１０－24cm2である。

サイクル機構
のデータ

過去のデータ
（報告者及び報告年度）

半減期＊3核種

σ0＝０．２５±０．０２b
I0＝０．３６±０．０７b
（1990, 1993）

σ eff＝０．１１±０．０３b ＊4

（Stupegia 1960）３０年137Cs

　　　　１．３σ0＝１５．３±　　mb　　　　４．２
I0≦０．１６b
（1994）

σ0＝１０．１±１．３mb
I0＝１０４±１６mb
（2001）

σeff＝０．８±０．５b
（Zeisei 1966）

２９年90Sr

σ0＝２２．９±１．３b
I0＝３９８±３８b
（1995）

σ0＝２０±２b
I0′ ＝１８６±１６b
（Lucas 1977）

２１万年99Tc

σ0＝３０．３±１．２b
I0＝３３．８±１．４b
（1996）

σ0＝２７±２b
I0＝３６±４b

（Eastwood 1958）
１６００万年129I

σ0＝６．４０±０．２９b
I0＝１６２±８b
（1999）

σ0＝４．７±０．２b
I0＝１０９±５b

（Friedmann 1983）
（安定核）127I

σ0＝８．３±０．３b
I0＝３８．１±２．６b
（1997）

σ0＝８．７±０．５b
I0＝６１．７±２．３b
（Baerg 1958）

３００万年135Cs

σeff＝１４１±９b
（1999）

σeff＝１３４±１２b
（Bayly 1958）２年134Cs

σ0＝２９．０±１．０b
I0＝２９８±１６b
（1999）

σ0＝３０．４±０．８b
I0＝４６１±２５b
（Baerg 1960）

（安定核）133Cs

σeff＝３±１kb
（2000）

σ0＝９１４０±６５０b
I0＝１１４０±９０b

（Masyanov 1993）
１２００年166mHo

表１　放射性核分裂生成核種の熱中性子吸収断面積
（σ0

＊1）と共鳴積分（I0＊2）

崩壊ガンマ線のスペクトル例�������
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　しかしながら，放射化法を用いた断面積測定は，
中性子吸収の後に生成される核種が崩壊し，放射
線を出す場合には有効であるが，中性子照射して
生成される核種が安定核種になる場合には断面積
を求めることができないという問題がある。　　
　放射性廃棄物核種の中の107Pd（半減期：６．５×１０6

年），93Zr（１．５３×１０6年），79Se（６．５×１０4年）などは，
長寿命という点で重要な核種であるが，中性子吸
収の後で生成される核種が安定であるために放射
化法でそれらの断面積を測定することができな
い。そこで，放射化法では測定できない核種の断
面積を測定することのできる方法の１つとして，
即発ガンマ線核分光法の適用を考案した。
　本研究では，即発ガンマ線核分光法を用いた核
データ測定技術に関するＲ＆Ｄの進捗状況を紹介
する。

２．即発ガンマ線核分光法　

　本章では，即発ガンマ線核分光法の原理と本研究
のために構築した測定システムについて説明する。

２．１　測定原理

　図２に断面積測定原理を示す。
　原子核zXA（X：元素，Z：原子番号，A：質量数）
が中性子による核反応で原子核が励起状態になっ
た時，瞬時（１０－14秒）にγ線（即発γ線）を放出
して基底状態zXA＋1 になる。この即発γ線を測定す
ることにより次のようにして断面積を測定するこ
とができる。図２に示した様に，中性子導管実験
施設を用いて中性子を取出し，測定するターゲッ
ト試料に照射する。２台のゲルマニウム（Ge）検
出器（ゲルマニウム結晶を用いた半導体γ線検出
器であり，エネルギー分解能が良いという特徴が
ある）を試料を両面より見込むように設置し，試
料から放出される即発γ線のγ‐γ同時計測を行
う。２台の検出器に同時にγ線が測定される事象
を測定することにより，即発γ線の相関関係を求
めることができる。得られた相関関係からどのγ
線がどのようなレベルから放出されるかのレベル
スキーム情報を得る。
　レベルスキームと即発γ線の強度から，即発γ
線が１核反応あたりに放出される割合（放出率Iγ）
の情報を引き出す。また，高純度Al箔（９９．０％）
をモニタとして用い，照射場の中性子束を求める。
更に，液体窒素ターゲット等を用いて14N（n，γ）反

応によるγ線を測定し，検出器効率を求めておく。
反応断面積（σ）は，ターゲット試料の量（N0），
即発γ線放出率（Iγ），中性子束（Φ），検出効率
（ε），測定時間（T），測定されたγ線収量（Y）
の情報から
　Y＝N0σΦIγ ε T
により求めることができる。

２．２　γ‐γ同時計測システムの構築

　今回断面積測定の目的のために開発したγ‐γ
同時計測システムについて説明する。
　図３に計測システムの回路図を示す。図中の
Ge‐１，‐２と２台の大型（相対効率９０％）の高純
度Ge検出器を用いている。図の赤ブロックの系統
は，γ線のエネルギー情報を収集する回路系であ
り，黄ブロックの系統は，タイミング情報を得る
ための回路系である。２台の検出器からの信号を
同時計数ユニットに入れて，２台の検出器が同時
にγ線を計数したという同時事象のタイミングパ
ルスを作る。また，一方の信号を遅延させて，同
時事象との時間差を時間波高変換器（TAC）にて
電圧パルスに変換する。２系統のエネルギー情報
と１系統の時間情報，合わせて３つの情報をマル
チパラメータインターフェースによって統合し，
そのデータを逐次，大容量メモリモジュールに保
存する。３台あるメモリの１つが一杯になると，次
のメモリにデータを蓄積していき，その間，先に
一杯になったメモリは，コンピュータのメモリに
データを転送する。３台のメモリを図３に示した
ように，サイクリックに使用していくことで，デー
タ収集に係るDead Timeを減らすようにしている。
　本システムのポイントを以下にまとめる。
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図２　即発ガンマ線核分裂光法による断面積測定原理
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�　大型の高純度Ge検出器（相対効率９０％）を使
用している。
�　高速の回路を使用している。計数率１０kcps
で，Dead Timeは約２０％程度である。
�　エネルギー，タイミング情報を同時に収集す
ることができる。
�　データ収集のDead Timeを減らすために，３台
の大容量メモリを用いている。
�　タイミング情報を用いて，オフライン解析で
真の同時事象を引き出すことができる。

３．照射実験

３．１　実験配置

　今回開発した測定システムの有効性を示すため
に，京都大学原子炉実験所B‐４中性子導管実験施
設において測定実験を実施した。
　実験セットアップの様子を図４に示す。中性子
導管の前に２台のGe検出器を，試料を両面より見
込むように配置している。空気によって散乱され
た中性子が，検出器に照射するのを防ぐために，
厚さ５mmの6LiF板を導管前及び，２台の検出器
の前面に置いた。これは，6Liの中性子吸収断面積
が９００（b）と大きいことを利用して，中性子遮蔽
体として用いている。また，散乱された中性子に
よるγ線バックグランドを低減するために，検出
器全体を鉛ブッロクで遮蔽した。

３．２　効率測定試験

　即発γ線のエネルギー領域は，数百keV～
１０MeVに及ぶ。しかし，このような高エネルギー
領域の検出器効率を用意するにあたり，市販され
ている標準γ線線源では，せいぜい２MeVまでし
かカバーすることができない。そこで，窒素の14N
（n，γ）反応によって放出されるγ線は，表２に
示すように３２６keV～１０．８MeVのエネルギー領域
に及び，かつそれらのγ線放出率も良く調べられ
ているので，これを利用して検出器効率を求める
こととした。窒素ターゲットとして，液体窒素を
用いることを試みた。窒素ターゲット及び照射に
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図３　γ‐γ同時計測システムの回路図

図４　京都大学原子炉実験所B‐４中性子導管施設に
おける実験セットアップ
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より得られたγ線スペクトルを図５に示す。図５
から14N（n，γ）反応による８MeVまでのγ線が
良い信号対雑音比で測定することができた。γ線
ピークの収量から，相対検出器効率を求めた。結
果を図６に示す。この相対検出効率曲線を，放射
能が良く分かっているγ線線源，例えば60Coを用
いて校正することにより，絶対検出器効率を求め
ることができる。

３．３　照射試験（natZr）

　将来的には，即発γ線核分光法によって93Zrの断
面積を求めることが目標である。そのために，ま
ずnatZr試料を用いて，本計測システムの有効性を
確かめるとともに，93Zrをターゲットとして測定し
た時に不純物として含まれているZr同位体のうち
どの同位体が影響するかを調べることとした9）。
　重量５gの高純度（９９．９９％）のnatZr箔を，中性
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Iγ（％）Iγ/Iγ（max）E（keV）Iγ（％）Iγ/Iγ（max）E（keV）Iγ（％）Iγ/Iγ（max）E（keV）

０．１６
０．２４
１．６６
０．２０
０．１４
１４．２６

０．５４
０．８１
５．５２
０．６７
０．４７
４７．４９

８５６８．９８
９０４８．７３
９１４９．３９
９７５４．１５
９９２０．５３
１０８２９．１９

６．８５
２．１７
０．８７
０．２０
９．８９
１５．８４
０．８３
０．８５
１５．９４
３０．０３
２１．２３
１８．６７
１０．１０
１．０９
１７．９６
１．１１
０．８６
０．９２
９．０９
１．２０
３．８５

２２．８１
７．２３
２．８９
０．６７
３２．９３
５２．７４
２．７６
２．８３
５３．０８
１００．００
７０．７０
６２．１６
３３．６４
３．６３
５９．８０
３．７０
２．８６
３．０６
３０．２７
４．００
１２．８２

２５２０．６４
２８３１．０９
３０１３．７８
３２９９．７０
３５３２．０９
３６７７．７５
３８５５．１１
３８８４．３３
４５０８．８５
５２６９．２２
５２９７．９６
５５３３．３７
５５６２．０６
５６１９．１０
６３２２．３９
６４１９．４０
６５０５．４０
６７５９．４０
７２９９．０８
７４１３．６０
８３１０．３７

２．９９
０．９６
１．１５
２．２３
２．０７
４．３９
２．７４
２．３０
７．４４
１．６４
０．７１
０．６８
２１．８４
１．０４
４．２０
１．２１
３．７５
３．６６
２．６６
４．４５
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表２　14N（n，γ）反応からのγ線の絶対放出率

図５　液体窒素ターゲット14N（n，γ）反応によるγ線スペクトル
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子ビーム孔の大きさに合わせて，２０mm×８０mm
×０．５mm厚のものを用いた。試料は，図４に示す
ターゲット位置に中性子ビームに対して４５0の角
度を持たせて配置した。照射は，２４時間行った。
　　
３．４　照射試験（natPd）

　107Pdターゲットの測定を行う場合，ターゲット
に不純物として含まれるPd同位体の影響を調べ
ておくことは重要である。そこで，高純度
（９９．９９％）のnatPd箔を用いて，Pd同位体のどの同
位体が影響を及ぼすかを調べるとともに，レベル
スキームの構築を行うために照射試験を実施し
た10）。
　natPd箔 の 重 量４３．２９１３mg，寸 法６．０mmΦ ×
０．１２５mm厚のものを，図４のターゲット位置に置
いて照射した。　

４．試験結果

４．１　natZr

　測定中の計数率は，Ge‐１で１２kcps，同時計数
率は，９００cps程度であった。測定で得られたγ線
スペクトルの例を図７に示す。図７から91Zr（n，
γ）反応による92Zrからの即発γ線が主に現れてお
り，良い信号対雑音比で測定することができた。
このことから，Zr同位体の中で91Zrの反応断面積
が大きいことが分かった。
　タイミング情報として，TAC（時間波高変換）

スペクトルを図８に示す。TACスペクトルから時
間分解能（ピークの半値幅）は約５００nsであった。
　オフライン解析により，TACスペクトルのピー
ク領域と片方のGeでの任意のγ線ピーク領域と
でゲートをかけることにより，そのゲートをかけ
たγ線と相関のあるγ線のスペクトルを得ること
ができる。図９に92Zrからの９３４keV γ線にゲート
を掛ける前と掛けた後のスペクトルを示す。図９
に示すように，９３４keVと相関のあるγ線ピークが
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図６　液体窒素ターゲットを用いて得られた相対検
出効率

図９　ゲートをかける前と後のスペクトル

図７　（n，γ）反応によるnatZrからのγ線スペクトル

図８　TAC（時間波高交換）スペクトル
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現れている。このようなオフライン解析を，他の
γ線ピークに対して施すことにより，カスケード
γ線のどれとどれが相関するかを知ることができ
る。測定された92Zrのγ線を用いて得られた部分的
なレベルスキームを図１０に示す。
　natZrを用いて，本測定システムがレベルスキー
ム構築のために必要となるカスケードγ線の相関
情報を取得することが可能となった。

４．２　natPd

　図１１にnatPdの照射で得られたγ線スペクトルを
示す。105Pd（n，γ）反応による106Pdからのγ線が観
測された。
　今回の測定では４２個のγ線が同定された。これ
らのγ線について相関を調べることによりレベル
スキームを組み立てた。今回求められた106Pdの部
分的なレベルスキームを図１２に示す。予備的な解
析の結果，１９０６keVと２４００keVの２つの新しいレ
ベルが見出された。今後，詳細な解析により新し
いレベルを確定していく予定である。

５．おわりに

　放射化法で測定できない核種の断面積を測定す
ることのできる方法の１つとして，即発ガンマ線
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図１０　92Zrの部分的なレベルスキーム

図１１　（n，γ）反応によるnatPdからのγ線スペクトル

図１２　106Pdの部分的なレベルスキーム
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核分光法の適用を考案し，その測定技術に関する
Ｒ＆Ｄの状況を紹介した。
　本研究において開発された測定システムを用い
て，レベルスキーム構築のために必要となるカス
ケードγ線の相関情報を取得することが可能と
なった。また，natPdの測定において，予備的な解
析の段階であるが，新たに２つのレベルを見出す
ことができた。今後，より詳細な解析を進めてい
き，新しいレベルを確定するとともに105Pd（n，γ）
106Pd反応断面積を求めていく予定である。将来的
には，本研究で得られた知見，解析手法，測定技
術を93Zr，107Pdの本実験に反映させていく。
　本測定では，検出器効率を求めるための窒素
ターゲットとして液体窒素を用いたが，液体であ
るために取扱の困難さがあった。今後は，窒素を
組成にもつ固体試料をターゲットに用いることを
予定している。候補としては，メラミン（C3H6N6）
や５酸化２窒素（N2O5）が考えられる。また，図
５から分かるように，液体窒素ターゲットを薄い
ビニール袋に入れたために袋に含まれる水素（H）
の中性子反応による２．２２５MeVγ線ピークが強く
現れてしまっている。このγ線ピークは，低エネ
ルギー領域にコンプトンバックグランドを生じさ
せてしまうために好ましくない。Hの影響を排除
するために，メラミンの組成のHを重水素（D）
で置換した，重水素置換メラミン（C3D6N6）をター
ゲットとして用いることも今後の課題として取り
組んでいく予定である。
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