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Depthprofilesofenvironmentalneutronfluxesinfreshwater,seawater,Concrete,iron

andleadhavebeenmcasuredbytheactivationmcthodofgO1dfoils・Elevcntargetsof

l6to33ggoldfOils(40x300xO,1ｍｍ)wereirradiatcdfmrougllly20days・Thcphoto

peakofAu-198wasmeasurｅｄｆＯｒ４－５ｄａｙｓｂｙＧｅｄctcctorsinthcOULatthesame

time、Theneutronfluxesinfrcshwaterandseawatcrweredccreasedexponentially，

whilethoscinironandleadwerenotdecreasedwithdcpthdceperthanl7ｇｃｍ~2.A

maximumhasnotbeenfOundinshallowdepth・Thatinconcretchadamaxmumat30g

cm2andthendecreasesexponentially・Dcpthprofilesofgoldactivityandneutronflux

wercsimulated,byusingtwoMonteCarloncutrontransportcodes(MCNP4Cand

MCNPXZ40)andtheresultswerccompared､Thesimulateddepthprofileswercwell

rcproduccdinallthecxperimentalrcsults・ＭＣＮＰＸｉｓａｂｌｅｔｏｅｓｔｉｍａｔｅenvironmental

ncutroninducedactivitiesinmaterials・Ourresultsarc，fOrcxamplc，usefUlfOrthe

crosionanddatingstudyingeo-sciencefield，fOrthelow-1cvclradioactivity

measurcments，ａｎｄｆＯｒｔｈｅｄｅｓｉｇｎｏｆｄｅｔｅｃｔｏｒａｎｄｉｔsshicld・Anticoincidencesystcm

withplasticscintillator(PS)attachedtowavelengthshiftingfibcrhasbecntestedto

reducecosmicray（CR)inducedbackground・EncrgyspectraofPSs,coincidence

countrate,andangulardistributionofCRweremeasure｡．

1.研究概要

環境中性子の起源は,主に１次宇宙線と大気との核破砕反応による２次宇宙線成

分の一つとして,また一部は放射性壊変による事が知られている｡環境中性子誘導核

種は,地球科学分野で年代測定や浸食の研究に有用に用いられている｡一方,極低

レベル放射能測定の際には妨害となることがある｡いずれの場合も,物質中の環境中

性子誘導核種分布,或いは中性子束分布(中性子エネルギーの関数として)を知るこ

とが重要である｡しかし,１９７０年代以後,カウンターを用いた大気中の高度分布は報

告されているが,固体や水中深度分布の詳細な報告例は少なく,計算により推定され

ていた。

本研究では，

１．金箔を環境中性子で照射しl97Au(n,．)198Au放射化反応で生成したAu-l98のガ

ンマ線を測定することにより，淡水,海水,コンクリート,鉄及び鉛中の環境中性子束

分布を深度分解能，中性子東共に精度よく測定した。
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２．更に，この実験結果をよく再現するように，中性子輸送のＭＣＮＰＸ計算のパラメ

ータを決定し，各物質中の中性子束分布を中性子エネルギーの関数として求め,環

境中性子のエネルギー分布が物質表面から深くなるにつれてどのように変化するかを

明らかにした。

３．本研究の測定は，|曰尾小屋鉱山トンネル内の地下測定室(水深換算270ｍ)に

設置した計１１台の高分解能･高効率･極低ＢＧのＧｅ検出器を同時に用いる事で可

能となった｡さらに１桁ＢＧを下げると,Ｃd比などから環境中性子のエネルギー分布が

実験的に測定できる可能性がある｡このためＢＧの要因の1つである宇宙線成分を除

去する事を目的として,プラスチックシンチレータによる逆同時計数装置の開発を行っ

た｡このプラスチックシンチレータは,薄型で光ガイドにファイバーを用いる事により,Ｂ

Ｇを悪化させずにPb遮へい内に組み込む事を目指した。

2.実験

2.1中性子束分布測定

１６から３３９の金箔を,淡水,海水中に水平に吊るした｡また重ねたコンクリート板，

鉄板,鉛板の間に挿入した｡約２０日照射後,尾小屋地下測定室で,生成したAu-198

の412keVγ線を約４曰間同時に測定した｡金標的中の放射能は全て熱中性子によ

ると仮定し,各深度の中性子束を求めた。中性子自己遮へい，輸送中の照射,γ線

の自己吸収,計数効率等の補正の検討も行った。

2.2中性子輸送計算

計算コードはＭＣＮＰ４ＣＭＣＮＰＸ２,4.0を用い実験結果の再現`性を検討した｡３種類

の中性子エネルギースペクトル源を仮定してそれぞれ各物質中の深度分布を計算し，

金の励起関数と積分し生成放射能を求め,実験値と直接比較した。

2.3逆同時計数装置の開発

プラスチックシンチレータ(PS)を現状の遮へい上部に設置してＣＲを検出し,通常の

ＢＧヘの寄与を検討した｡基礎実験として通常の光ガイド接続のプラスチックシンチレ

ータで,厚みの検討,宇宙線エネルギー分布,計数効率,宇宙線の角度分布測定，

出力パルスの時間分布測定等を行い，それぞれの場合について宇宙線の寄与をど

れだけ除去できるか検討した｡また光ガイドにファイバーを用いて有効性の検討を行

った。

3.結果と考察

3.1中性子束分布測定

標的の金は,熱中'性子反応断面積が大きく中,性子自已遮へいを考慮しなければな

らない。これを補正するため,放射性の中性子線源による熱中性子場を作り,減弱係

数を実測し,標的両面から熱中』性子が入射した時の補正係数を求めた｡０．１ｍｍ厚の

Ａｕ中では中性子の減弱(自己遮へい)は無視できるが,0.7ｍｍでは７%の補正が必要

となる｡照射後の標的輸送中の環境中,性子照射の寄与も検討し,１ｍｍのＣｄ板で標
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的を包み，10ｃｍ程度のパラフィンブロックで遮蔽する事で影響は無視できることが分

かった｡測定時のγ線の自己吸収と計数効率等の補正は412kｅＶのγ線実測値から

求めた。

物質境界での環境中性子束は,季節などにより変動はあるが,いずれの実験でも

ほぼ１×l0-3Cnr2SeC-1であった。

水中の環境中性子束は,全体的には,指数関数的に減少していた｡淡水と海水を

比較すると,０から509/bm2間が若干異なるが,大きな差は見られなかった｡２０から３０

９/bm2付近に不連続があるようにも見られる｡複数回実験を行ったところ,深度５９/tm2

付近にピークが見られる場合があった｡この結果の傾向はKastnerらの計算値にも見

られる。

コンクリート中では３０gcllr2から４０gcln-2まで増加後,実験を行った７０９cm己まで

減少した｡この結果はただ１例報告されているLiuらの結果と同じ傾向を示した。

鉄中の分布は０９cmＥから２６９cm-2までは減少し,その後２１６９cm-2までの範囲

ではほぼ一定であった｡極大は見られなかった｡鉛中の分布は鉄の分布とほぼ同じ傾

向であった｡鉄及び鉛中の分布はそれぞれ２６，１７gcnr2より深い深度では減少せず，

水中の分布(指数関数的に減少)とは異なっていた。

３．２中性子輸送計算と実験値の比較

MCNP4CMCNPX2､4.0中性子輸送計算では,計算させる空間の設定と,中性子

の初期条件が重要である｡大気中の環境中性子のエネルギー分布は近年報告され

た結果をもとに作成した模擬スペクトルを用いた｡角度分布は報告値が無いので,初

期値は標的直上9ｍから鉛直方向としたが,標的までの大気空間で散乱しある程度の

角度分布を持つよう考慮した｡大気と物質境界の変動も再現できるように計算する空

間を設定した。

環境中性子のエネルギー分布は，熱中性子から数100ＭｅＶまで及ぶため，

MCNPX2､4.0が適している事が分かった｡ＭＣＮＰＸ２､4.0に用いる元素の核データには

Ｎａ,Ｃｌが無いため,海水の計算は行っていない｡淡水,コンクリート,鉄,鉛中の金の

放射化法とＭＣＮＰＸ２､4.0計算で求めた環境中』住子束深度分布を比較する事が出来

た。

深度０９ｃｍどの絶対値の差は,照射期間中の空気中環境中性子束強度と環境中

`性子のエネルギー模擬スペクトルの差に由来するが,スケーリングは行わず結果を直

接比較した。

いずれの物質も計算結果は実験結果をよく再現できた。

淡水中の分布は実験結果では,ほぼ指数関数的に減少したが,計算では１０２０９

cm毛,に大きな極大が見られた｡５０９ｃｍ-2から２００９ｃｍ毛までの範囲ではよく一致し

た。

コンクリート中では３０９cm丑から４０９cm-2まで増加後減少の実験結果を計算結果

はよく再現した｡Liuらの報告値とも同じ傾向を示した。

鉄及び鉛中では表面付近で減少は計算では見られなかった｡その後２２７９ｃｍ2ま

での範囲ではほぼ一定で,極大は見られなかった｡この表面以外の計算結果は絶対

値,傾向とも実験結果をよく再現した。
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物質によって中性子束深度分布は大きく異なるが，金中の生成放射能分布は

MCNPX2､4.0計算で分布,絶対値ともよく再現された。

ＭＣＮＰＸ２､4.0計算では各物質中の熱中性子,熱外中性子,速中性子の深度分布

も求めることができる｡金の放射化から求めた環境中性子束深度分布に大きく寄与す

る環境中ｲ性子エネルギー成分は,淡水では熱中性子,コンクリートでは熱中'性子と速

中性子,鉄では速中性子,鉛では速中性子であることが分かった｡コンクリート中では

水分含有率が深度分布に大きく影響する事,鉄中では熱中性子は急激に減少するこ

とが分かった｡Ｚが大きい元素組成の物質は,速中性子の寄与が大きい傾向にあるこ

とが分かった。

更に検討を要する点は,淡水中の実験では見られない極大が計算で現れる原因の

追求,鉄及び鉛表面での減少が計算で再現できない点が上げられる。

今後の展開として,他の物質中の環境中性子束分布の推定,特に複雑な元素組成

の物質中の分布の推定が可能となる｡また,低レベル放射能測定の際妨害となる,試

料中や検出器自身の環境中性子放射化物の推定が可能となる。

3.3逆同時計数装置の開発

3.3.1計数率

ＰＳは0.5ｍｍ厚でも５ｃｍ厚と同等の宇宙線の検出効率があることが分かった。

0.5ｍｍ厚のＰＳの計数率は,大面積にもかかわらずかなり少なかった｡これはガンマ線

に対する感度が低いためと考えられる｡従って,Ｇｅ検出器の2元srをカバーするように

5台のＰＳの和事象(ＯＲ)を作っても,ＧｅのＢＧとの偶然の同時計数はほぼ無視でき，

逆同時の不感時間の補正は0.1%以下となる事がわかった｡しかし,他施設のように５

台とも５ｃｍ厚のＰＳを用いる場合は,計数率が２ｋｃｐｓ以上になり,無視できないと思

われる｡また,計数率が1ｋｃｐｓ以上となるような試料の場合も,同様に無視できないと

思われる。

3.3.2時間差ｽペクトル

０からｌｑｕｓｅｃの間に２つのピークが見られた｡従って,逆同時計数のresolvmg

timeはl0LLsec程度必要であると思われる。

3.3.3宇宙線の角度分布

地上では入射ＣＲの角度分布は天頂角０の関数でほぼcos2eとなる事が分かっ

た｡尾小屋では南方向に50-60度に極大が見られた｡地図上ではトンネル上のこの方

向に谷があるためと推定される。

3.3.4逆同時ＢＧ積分計数率

Gesinglesと逆同時についてエネルギー範囲ごとのＢＧ計数率を見ると,Ｌ５から

2.0ＭｅＶでは逆同時計数を行ってもＢＧは約５５%しか減少しない。この範囲には

Tl-208のコンプトン散乱の寄与が大きいためと考えられる｡1.5ＭｅＶ以下ではさらに

K-40のコンプトン散乱が加わる｡このK-40やTl-208の由来は,大部分は遮へいによ

るもの，一部は検出器自身によるものと思われる｡よって,地上設置のＧｅであっても，

逆同時計数でＣＲを除去し,２ＭｅＶ以下の測定を行う場合は,できるだけ低ＢＧのＧｅ
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と,遮へいを用いないとその効果は現れない事が分かる｡３．０から4.0ＭeV,６．０から

7.0ＭeV,7.2ＭｅＶ以上では,逆同時計数によりそれぞれＢＧが,８０％８５％９０%減少し

ている｡7.2ＭｅＶ以上はﾉｕ粒子自身のみの寄与によるものと思われるので,９０%のα粒

子は除去できていることが分かった｡ＢＧに見られるK-40とＴｌ２０８のピーク面積の計

数率は逆同時をかけても誤差の範囲で一致しており,宇宙線のみ除去できている事

が確認できた。

3.3.5光ファイバー接続PSの検討

３ｍ厚のPSに1mmのの光ファイバーを埋め込み1本の小型光電子増倍管で複数

のPS出力を検出できるように設計した｡検出効率は正確に求めていないが,上記結果

と同等である｡集光と,光遮蔽に検討の余地があるが,充分実用になると思われる。

今後の展開は,実用化に向けて強度の確保や,ファイバーの取り回しなどである。

測定にLISTモードを用いる事により回路の簡略化も可能であり,多くの測定器に応用

できる。

学位論文審査結果の要旨

本論文は，液体および固体中の環境中性子深度分布及びエネルギー分布測定と，測定に必要なガ

ンマ線検出器の更なる低バックグランド化のため，新しい構想の逆同時計数装置開発の２点から成

る。

l）液体および固体中の環境中,住子深度分布及びエネルギー分布測定では，厚さ０．１mmの金を標的

に用い，カウンター実験では測定不可能な過酷な環境（水中）や，小さな空間（コンクリート，鉄，

鉛金属中）の中性子束の精密な分布測定を行った。また実験結果と照合しつつ，中性子輸送モンテ

カルロ計算を行い，中性子場の空間サイズ，標的核の励起関数，櫛成物廓の元素組成，入射環境中

`性子のエネルギースペクトルを検討し，上記物顧中の中性子束強度変化を再現しエネルギースペク

トル変化を明らかにした。本研究により，さまざまな物質深度中の環境中性子誘導放射能を予測可

能となった。

2）ガンマ線測定を妨害する宇宙線除去のための逆同時計数装置の開発では，宇宙線の時間変化，

角度分布，逆同時計数タイミング等，ガンマ線測定の効率を落とさず宇宙線を除去するために必要

な基礎的条件を明らかにするとともに，従来より１桁薄いプラスチックシンチレーションカウンタ

ーと光ファイバー接続により効率よく宇宙線を除去できる鞭を見いだした。リストモードによるデ

ータ記録法も検討し，簡便かつ効率的な極低バックグランド測定に大きく寄与する成果を得た。

以上の研究成果を骨子とする当該学位論文に関し，審査委員全員による予備審査を経て，８月３日

の口頭発表,質疑応答後に審査委員会を開催して協議を行った。その結果,本論文は核･放射化学，

地球化学，環境科学分野の進展に寄与する一般性に富む新知見を提供しており，博士（理学）の学

位を授与するに値するものと判定した。
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