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放射化分析法ほ従
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､ ■■■- ウム合金の放射化分析
Activation AnalysIS Of Aluminium Alloys

八 巻 秀 雄*
Hideo Yamaki

内 容 梗 概

の分析法にくらべ非榊こ高い感度をもっている√〕本研究は2S･52S,純アルミニウム

について行った放射化分斬である∩申性予源としては--]木原子力研兜所のJRR-1を利用し･中性子照射鼻

2.朗×1ロー5n/cn-2と2.53×1()16n/cl-12の二通りの 鹸をした｡放射線測鋤こは256チャンネル波高分析器を使用

し,瀾スペクトルとその減衰より分析データーを得て,Cu,Mn･Ga･Cr,Fe･Sbなどの検伸こよい結果を得たo

1.緒

材料の分析は各種わ研究および工業に欠くことのできない技術で

ある｡最近ほ各種の分析法が著しく発

てきている｡原子核物理実験の

し,精度も高いものになっ

る荷電粒子加速器の発達か

ら放射化による分析法が考えられ,最近になり,原子炉による大き

い中性子束の使用が可能になったことから微量分析の面で放射化分

析法が注目をあびてきた｡放射化分析に関する研究ほ原子力開発の

早かったアメリカ,イギリス,ソ連などでいち早く着手され･放射

線測定技術の進歩とともにその精度が増し,重要視されるに至っ

た｡わが仁和こおける同種の研究は日本原子力研究所などにおいて

JRR-1を使片=ノて行なわれている｡

放射化分析とほ

ネルギーの電磁波によって.

どの加速荷電粒子,中性子あるいほ高エ

料巾の核種に人工放射能を与え,生成

した放射牲同位正成の特性を測定することにより試料中の元素を検

=し,またその偵さから含有量を定める分析法である(〕

放射化分析法とはかの分析法との定量限射の比較をすると弟l図

のようになる｡各方法とも分析目的とする元素によってその検出限

界が異なるので厳密な比較ほ各元素ごと行なわなけれはならない0

点線をもってその感度の広がりを示しているが,これも厳縛なもの

とはいえない｡

.放射化分析の大きな制止の一つは,その性質｣瀬丁炉材料の分析
法として適しノていることである｡すなわち,原二神明料の不純物で

閃題をこなる元素のはとんどは再伸丁吸収断佃積が人きいか,洒件化

核からの放射線エネルギーが人きいものである､〕これほ放射化分析

法としては感度の■.翫､ほうの元素に属するからである｡たとえは

稀上類のEu,Sm,HfなどやMn,Cu,Naなどがあげられる0す

でにこれらに閲し多くの研究(1)がなされている｡

本研究はJRR-1を利用し,アルミニウム合金について行った放

射化分析である｡

2,放射化分析

2.1原 筆里

中性千束を利用することを前提として 明を進める｡原子炉の場

今は熱中性子のみ利用すると考えてよい(､この場合,ほとんど

(n.7う姐己こにより放射性核を生ずる｡そのほかの反応および高速中

性子による反応ほ一般に,ほるかに反応断面積が小さい｡

単一エネルギーの中性子搾度の場に試料をおいたとすると,活性

化原子の生成率は時間の関数として次の関係で与えられる｡

d.Ⅳ*
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ただし,Ⅳ*:放射性核数

*
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凍熱中性子葉〝7～β%〝% ※※熱中佳子束2-〝〟如くカ

第1図 各種分析法による定量限界の比較

Ⅳ:試料中の原子数

f:中性子照射時間

¢:照射中性子束

け:放射化断面積

ス:放射性核の崩壊定数

(これらはすべて注月元素についてである｡)

この試料からの単位 間当りの放射線ほスⅣ*で表わされる｡試

料中の注月元素の質量,原子量およびその元素中の注月核の存在比

を考慮すると発生放射線は

A=
6×1023¢け♂紗(1一β~加)

ただし,A:単位時間当りの発生放射線数

♂:天然元素中の注目核の存在比

紺:試料元素の質量

〟:原子量

(2)式において,¢,げ,♂,j,fおよび〝が既知の値であるから発生

放射線数Aを測定すれば試料元素の質量仰が求まる｡

(2)式の関係から放射化分析法の検出感度を決定する因子は次の

ようなものである｡

(a)抹目核の天然元 中での存在比

(b)放射化断面積

(c)照射中性子束および照射時間

(d)生成核よりの放射線の形,エネルギー,半減期

(e)放射線検出効 および精度
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第1義 政射化分析法による各元素の感度限界

熱中性千束1012n/cm2/s

その他理想条件下において 照射時間

第42巻 第7号
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(f)照射の結果,注目核と同じ生成核を生ずる他の元素がない

(g)化学分離を行う際はその収量の明確なこと

弟1表(2)は熱中性子束1012n/cm2/sの場合の理想条件下で測

した際の各元素の感寛限界を示す｡

2･2 実 験

2･2･1試料の照射

試料ほ2Sアルミニウム,52Sアルミニウム,純アルミニウム

(電線地金)の3瞳である○アルミニウムは原子炉材料として用途

の多い金属の一つで,特に実験用原子炉の場合は炉心部に多量使

用される場合が多い｡

試料の大きさほ厚さ0･5mmで10mmxlOmm,約140mgと

した0これを酸,アルカリ,蒸留水でよく洗い,同様に洗浄した

ポリエチレンの袋にそれぞれ封入した｡

上記により作成した試料ほJRR-1で中性子照射を行った｡照

射量ほ検出する放射性核種が1〝C(マイクロキューリ)ないし

1m〃C(ミリマイクロキューリ)になるよう決定すべきであるの

で当然元 によって照射量を変えたほうがよい,そのため2時間

(2h)照射と1週間(1W)照射の二通りの実験をした｡中性子束

ほ約4×1011n/cm2/sである｡照射を1Wより多くすることは

JRR【1の中性子束の低いこと-と運転時間が短かいことから意味

がない｡1Wの場合の照射時間割を弟2図に示す｡

中性子照射量ほ2hの場合約2.88×1015n/cm2となり,1Wの

場合は約2･53×1016n/cm2である｡検出可能感度を調べるため

2時間および1週間照射した場合･1〝Cを生ずるに必要な天然元素

の質量を計算し,結果を弟2表(3)に示す｡計算ほ2hの場合は

(2)式を軌､･1Wの場合ほ途中に照射中断時間があるので次の

Al増=6×1023匝((1-e~月山))g~刷2)+
(1-β~噂二ね))β▲輝ム)+(トβ-伽6))

g~j胸)+(1一一`~拗7)))
2･2･2 測 定

~中性子照射停止後測定までの時間ほ2hの場合は約1.5時間,

1Wの場合ほ約90時間後セある｡(弟2図参照)

測定装 としてはRCL社製2(胤1形256チャンネル波高分析

器を用い･シソチレ一夕として75mm¢×75mmのNaI(Tl)

を使用してr線スペクトルを測定した｡

測定の幾何条件はシンチレーションブローべを鉛ブロックでか

こみバックグランドをしヤへいし,2hの場合は厚さ100mm

の鉛に直径-′25mmの孔をあけたコリメークを使用し,また1W

の場合はコリメータなしで 料をシソチレークの直前において測

原
子
炉
よ
り

第2図1週間(1W)照射の場合の時間割

β』ク
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第2表1〃Cの放射性同位元素をつくるに必要な

天然元素の質量

熱中性子束:4×1011n/cm2/s

定した｡前者ほ計数率が高かったためコリメータを使用したので

ある｡

測定時間ほその時の計数率により100Sから2,000Sの間をとっ

た｡バックグランドほこれを差引いてある｡測定回数はスペクト

ルの外に減衰時間からチェックするためもあり,時間をおいて各

4回以上おこなった｡すなわち,照射停止後数時間から1Wのも

のでほ約60日後にも測定した｡

3.結果および検

測定結果を半対数グラフにプロットしたものの例を弟3,4図に

示す0試料は52S-Alで2hと1W照射のr線スペクトルの時間変

化を示している｡測定が数十日にわたったため測定器の状態が変る

ので同じエネルギーのピークが必ずしも同じチャンネルに現われて

いない｡特に1Wの場合ほ1,440時間後のものほ大きくずれてい

る｡

3.1

デー

定性的解析

ターの波高値を示すチャンネル番号とエネルギーを対応ずけ

るためにCs137の0･662MevとCo60の1･17,1･33Mevのr線を測

定した｡これらは直線関係にある｡

解抑■ま測定したスペクトルとその減衰および放射性核の特性をも

とにして行ない次の核種が検出できた｡

(a)Cu64:T線はほとんどなくβ+の完全消滅(amihilation)

による0･51Mevが検出される｡試料三種ともに存在してい

る｡

(b)Mn56‥ 0･822,1･77,2･06Mevのr線が10= 3:2の割

合で放出される｡これは2時間のデータ一に著しく現われている

が,1Wのものでほ測定開始時間がおそいのでほとんどみられな

い｡純Alほほかの二種にくらべ存在量が少ない｡

(c)Ga72‥ 0･63(24%),0･糾(100%),2.21(33%),2.51(26%)

Mevがおもなものである｡データーで2hのほうほ0.84Mevの

ピークとMn56の0･822Mevのピークが重なり合っている｡しか

し,長時間後にはGa72のほうのみ残るのでよくわかる｡試料三

種とも同 度合まれている｡

(d)Na24:1･38と2･75Mevがみられる｡1Wのほうでは

Fe59の1･30Mevと重なるが半減期が全然違うので区別がつく｡
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第3図 測 定 結 果

三位同程疫含んでいる｡

(e)Cr51:0.32(10%)Mevがあらわれる｡これは第2表の

感度の比較からもわかるように2hの場合ほほとんど現われな

い｡1Wの場合では52S-Alが特に明確に,また 2S-Alにもみ

られる｡長時間後測定したデータ一によると純Alにも含まれて

いることがわかる｡

(f)Fe59:1.10,1.30Mevのピークが出るのだが中性子照射

量が少ないのであまり感度がよくない｡三種とも同程壁含まれて

いるが純Alが最も少ない｡

(g)Sb122:0.57Mevがでる｡1W照射の場合純Alと2S-Alで

はCu64の0.51Mevに多少ずれて重なって出た｡52S-Alでは長

時間後測定のデータ一にわずかに認められた｡

(h)Sb124:0.603,0.72,1.71Mevのピークが2S,純Alの長

時間後測定のデータ一に現われた｡

(i)そのはか:多分存在しているであろう元

0.88MevおよびCo60の1.17,1.33Mevがある｡

1.12MevのZn65があることもほぼまちがいない｡

3.2 定量自勺解析

にAgl川勒の

2S-Alには

定量分析のためには放射線の絶対測定と間接測定とがあり,一般

には後者すなわち既知の 料を同一条件で照射し,比較して定量を

推定する方法がとられている｡しかし,その場合も標準試料の操作

上に当然誤差がはいることから十分注意して行えば直接法でも同種

度の精度でデーターが得られると考え後者を んだ｡特にアルミニ

ウムは放射線の自己しやへいが少ないためこの目的に適している｡

検出元素の試料中の存在比を求めるにほ(2)式に放射線測定効率

と放射性核のほう壊の にあるエネルギーの放射線を出す確率およ

び試料の質量と照射停止後測定までの時間による補正を行なった次

式による｡

紺/ .･l一●.1J
6×1023¢αβ(1-g-鱒拉｢ほ･G･y･P

ただし,抄/:試料中の注目元素の存在比

A′:単位時間あたり測定された放射線計数

照射停止後測定までの時間

試料の質量

y:ほう壊あたりの注目エネルギーr線放出確率

ア:使用測定器の効率
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第4図 測 定 結 果

第3表 放射線測定絶対効率

1W照射の場合は(3)式を使用して同様な計算式をつくることが

できる｡

検出された計数A/ほ測定されたピークの面積をブラニメータで

計って求めた｡コンプトン効果およびβ線による制動輪射線の計数

が真の計数に重なっているが,この影響に対しては推定されたこれ

らの計数を差引いてある｡この際生ずる

ない｡

3.2.1放射線測定効率

差は数/く-セントにすぎ

測定効率は使用シソチレータおよび測定の際の幾何条件によっ

て異なる｡この効率については計算より求められたデーター(4〉を

使用した｡2h照射の場合ほコリメータを使用したのでこのため

による計数の減少を実験で求め補正した｡各エネルギーにおける

絶対効率を弟3表に示す｡

計算データーを確かめるためCo60の標準線源を使用して実験

し,計算値の97%のデーターを得た｡

3.2.2 計数値の分解解析法

一つのエネルギーピークに二程以上の核からの放射線が対応す

る場合がある｡二桂までの場合ほほとんどがかなりよい精度で分

解できる｡本実験においても2h照射の場合のMn56(0.822Mev)

とGa72(0.84Mev)とか1W照射の際のCu64(0.51Mev)とSb122

(0.56Mev)などの場合はこのようにして個々の計数値を求め

た｡

Mn56とGa72の場合を例にとり,その方法を簡単に説明する｡

二つのピークが重なり合った場合は次式を満足する｡

A′=A′0.MneXp(-lMnd)+A′0.GaeXp(-)Gad)…."(5)

ただし,Ao.Ⅱ｡,Ao.oa:d=0の時のMn,Gaの計数値

スMn,スGa:Mn56,Ga72のほう壊定数

A′は測定値であり,スとdは既知の値である｡未知の値はA′8.班｡

とA′0.Oaである｡よって測定までの時間dを二種とれば二元一次連

立方程式としてこれらの値をうることができる｡本実験でほこの備

により,よい精度をもたすためdを三種とり,図によって解の平均
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第4表 分析データーの比較(重量パー‥セソト)

第42巻 第7号

特にPbは放射化法では感度のわるい元 である｡

伯を求め,それぞれの値として採用した｡

3.3 結果の薯察

本実験による放射化分析の結果を弟4表に重量パーセントで示

す｡比較のため同一試料を化学分析と分光分析した結果を併記す

る｡

Cu,Mn,Feについては三種の分析法は非常に近い値をホしてい

る｡この程度の存在の場合は最も容易な分析法を用いればよいわけ

である｡しかしもっと微量になれば特にCu,Mnの場合忙放射化法

が重要になる｡

GaとCrについてほ放射化法がよさそうである｡Gaについてほ

分光分析と放射化分析との間に一けた違った値が出ているがこれは

後者の値が正しいと思う｡

Sbの場合は放射化法が断然感度がよい｡2S-Al,純Alについ

てはほかの二法では検出不可能であったが放射化法でほ検H-1でき

た｡2S-Alの場合ほ9×10~7の定見ができた｡

Zn,Ag,Coの検出のためにほ中性手照射量が少なく,かろうじ

て存在を認めたにすぎない｡

SiとMgに対しては放射化法は全然だめであった｡これは感度が

半如こわるいわけではなく実験法がこれらに適さなかったためであ

る｡すなわち,Siは射線のみ放出する滑性化核になるのに本 放で

ほr繰のみ測定したため,またMgほ生成核Mg27の半減期が9.45分

なので日本原子力研究所より日立研究所までの輸送途中に消滅した

ためである｡

Pb,Sn,Niなども中性子照射量が少なく,検出できなかった｡
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Naほ放射化法においてしか検｢†_lされなかった｡同じく放射化法

でのみ検山されたSbは他の二法の感度がわるいためであったが,

Naは分光分析に対しても非常に感度がよい｡Naは手あか,汁な

どによるわずかのよごれによっても混入するものであることから考

えて,果してほじめから試料に含まれていたか, 鹸中に付着した

かは実験操作上十分注意ほしたがはっきり断定ができなかった｡

一方,A127(n.α)Na24反応が考えられるが,この反応は高速中

性子によって起るものであり,反応断面積も小さいのでJRR-1の

実験孔中でこのデーターを満足させるほど生成されるとは考えられ

ない｡

4.結

以上の 験結果からみて,放射化分析法ほ特定の元素に対しては

非常に感度がよく,また精度のほうもかなり満足できる結果が得ら

れろということがわかった｡

また,これらのことからアルミニウムおよびその合金を原子炉材

料とする際の分析法に適していることを確かめ得た｡

この実験から今後に残された問題のおもなものほ次のような点で

ある｡

(a)

(b)

(c)

(d)

中性子照射量を多くすること(JRR-1でほ不叫能)｡

ある範勘こおいて化学分離および比較法を併用すること｡

中性子照射量測定の精度をあげること｡

β線測定からの検出法も採用すること｡

なお注意しなければならないことは,微量混入物ほ製造メーカー

や原料産地によって異なるであろうということである｡

なお本研究にあたって程々ご指

の関係各位に感謝する｡

ご援助いただいた原子力研究所
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