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第1章 序論 

この章では、医療分野で使⽤される放射性同位元素（Radio Isotope: RI）について

検査⽤ RI、治療 RI に分けて紹介し、その製造⽅法と国内⾃給の現状について述べ

る。また、現在検討されている RI の製造⼿法についての問題点抽出を⾏い、本研

究の⽬的について述べる。 

 医療用放射性同位元素 

現在、⽇本では男性の 2 ⼈に 1 ⼈、⼥性の 3 ⼈に 1 ⼈はがんになるといわれてお

り、がんは⾝近な病気となっている。⽣活習慣を⾒直すことでがんの約 6 割は予防

が可能であると考えられているが、がんになる可能性をなくすことはできない。そ

のため、がんの早期発⾒・早期治療を⾏うことが重要である。医療⽤ RI を使⽤し

た画像診断は、図 1.1 に⽰すように年間 180 万件前後⾏われており⾼い需要があ

る [1]。また、治療⽤ RI についても図 1.2 に⽰すように年間 1 万件以上の治療が⾏

われている。以下に医療分野で利⽤されている RI について詳細を⽰す。 

図 1.1 医療⽤ RI を⽤いた検査の年間件数の推移 

（参考⽂献 [1]から数値を引⽤） 
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図 1.2 医療⽤ RI を⽤いた治療の年間件数の推移 

（参考⽂献 [1]から数値を引⽤） 

 

1.1.1 検査用放射性同位元素 
放射性同位元素を利⽤したがんの画像診断には、Single Photon Emission Computed 

Tomography (SPECT) 検査、Positron Emission Tomography (PET) 検査がある。それ

らに使⽤される RI ついての詳細を以下に⽰す。 

 SPECT ⽤ RI 

SPECT 検査で使われている核種の半減期と検査項⽬を 

 

表 1.1 に⽰す 。SPECT 検査で主に使われる核種は 99mTc（半減期約 6 時間）で

あり、99gTc（半減期 2.1×105 年）に遷移するときに𝛾線を放出する。SPECT 検査

では図 1.3 a)に⽰すように、患者に投与された RI から放出される𝛾線を体の周

りに設置したガンマカメラで検出することで脳機能の診断や、がんの検査を⾏

うことができる。その際、検出器を被験者の周囲を回転させながら測定を⾏い、
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測定結果を画像に再構成する。 

 

  PET ⽤ RI 

PET 検査で使われている核種の半減期と検査項⽬を表 1.2 に⽰す。PET 検査で

主に使われる核種である 18F（半減期 1.8 時間）はグルコースと結合させること

で PET 薬剤 (18F-FDG)となる。悪性腫瘍は糖を多く取り込むため、標識した薬

剤に含まれるグルコースは悪性腫瘍に集まる。PET 検査は図 1.3 b)に⽰すよう

に、がんに集積した RI から放出される 2 本の𝛾線を検出器で同時に検出するこ

とで悪性腫瘍の部位を特定する。 

 

表 1.1 SPECT 検査に用いられる代表的な核種とその特性 

検査 核種 半減期 検査目的 

SPECT 99mTc 360 分 骨、関節、リンパ節、腎臓、尿路、肺 

123I 793 分 甲状腺、脳機能 

131I 193 時間 甲状腺 

201Tl 73 時間 腫瘍、炎症、心筋 

67Ga 78 時間 腫瘍、炎症 

111In 67 時間 髄液 

 

表 1.2 PET 検査に用いられる代表的な核種とその特性 

検査 核種 半減期 検査目的 

PET 18F 110 分 心機能、腫瘍、脳機能 

11C 20 分 心筋、脳機能 

13N 10 分 心筋血流量 

15O 2 分 脳血流量 
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図 1.3 SPECT、PET の概略図 

 

1.1.2 治療用放射性同位元素 
 医療⽤ RI は検査だけではなく、がんやその他の病気の治療にも利⽤されてい

る。表 1.3 に核医学治療に主に使⽤される核種とその特性を⽰す。これらの核種に

ついて以下に詳細を⽰す。 

i)  放射性ヨード 

甲状腺はヨードを多く取り込むという性質を持っているため、放射性のヨード

の⼊ったカプセル剤を服⽤することで甲状腺に放射性ヨードを選択的に取り込

ませ、細胞を部分的に壊すことができる。この性質を利⽤して、放射性ヨード

は甲状腺機能亢進症、甲状腺癌の治療に利⽤されている。 

 

ii)  ラジウム 233  

233Ra は⾻転移のある去勢抵抗性前⽴腺がんの治療に⽤いられる。前⽴腺癌の⾻

転移が発⽣した場合、治療法の第⼀の選択肢としてホルモン療法が検討される。

ホルモン療法の有効性は⾼いものの永久的に効果が持続するわけではなく、⻑

期間ホルモン療法を続けると効果がなくなり男性ホルモンが低く抑えられてい

るにも関わらず前⽴腺がんは増殖する。このような状態になった前⽴腺がんを
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去勢抵抗性前⽴腺がんと呼ぶ。223Ra は⾻に集まりやすい性質があり、注射によ

って体内に取り込まれると代謝が活発になっている⾻に転移したがん細胞に多

く取り込まれる。そして、そこから放出されるアルファ線が、⾻に転移した癌

細胞の増殖を抑える効果を持つ。 

 

表 1.3 核医学治療に用いられる代表的な核種とその特性 

治療目的 核種 半減期 放出粒子 

甲状腺機能亢進症 
131I 8 日 𝛽ି線 

甲状腺癌 

⾻転移のある去勢抵抗性前⽴腺がん 223Ra 11 日 𝛼線 

 

1.1.3  セラノスティクス 
セラノスティクスとはがんに集まりやすい薬剤に RI を標識し⼈体に投与するこ

とで、がんに集積した RI から放出される𝛾線をもとに画像診断を⾏う⼀⽅で、RI か

ら放出される荷電粒⼦を⽤いてがん細胞を攻撃し治療も同時に⾏う医療である。セ

ラノスティクスで検討されている核種の組み合わせの例を表 1.4 に⽰す。治療と画

像診断を同時に⾏うことで患部の特定や薬物動態、治療効果などを⾒積り患者ごと

に治療計画を⽴てることで、個⼈の治療効果を最⼤化することができる。 
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表 1.4 セラノスティクスの RI の組み合わせ例 

診断用 RI 治療用 RI 

Na123I (13.2 h, SPECT) Na131I (8.03 d, 𝛽線) 

68Ga PSMA (1.13 h, PET) 

177Lu PSMA (6.65 d, 𝛽線) 

225Ac PSMA (10.0 d, 𝛼線) 

64Cu SAR-bisPSMA (12.7 h, PET) 67Cu SAR-bisPSMA (2.58 d, 𝛽線) 

99mTc-MDP (6.00 h, SPECT) 223RaCl2 (11.4 d, 𝛼線) 

18F-FDF (18.3 h, PET) 89SrCl2 (50.6 d, 𝛽線) 

111In Cl3(2.80 d, SPECT) 90Y イブリツモマブチウキセタン (2.67 d, 𝛽線) 

 

 放射性同位元素製造の現状 
1.1 節で⽰したように医療分野において RI は広く⽤いられている。表 1.5 に医療

応⽤されている代表的な RI とその製造⽅法、⼊⼿⽅法を⽰す。表 1.5 からわかる

ように供給を輸⼊に頼っている RI が多く存在している。これらの RI は半減期によ

り使⽤期限が定められており、⻑期間ストックしておくことができない。そのため、

製造施設である原⼦炉の⽼朽化による点検や天候の影響により空輸に乱れなどの

影響により RI の供給が滞る危険性がある [2]。このような点から医療応⽤ RI を国

内⽣産する取り組みが多く⾏われている [3]。⽇本における RI の製造⽅法としては

荷電粒⼦⼊射、中性⼦⼊射反応を利⽤した⼆種類の⽅法がある。 
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表 1.5 医療⽤ RI の主な製造⽅法と供給⽅法 

供給⽅法 核種 ⽤途 製造⽅法 

国内製造 18F 診断 加速器 

64Cu 国内未承認 加速器 

67Ga 診断 加速器 

111In 診断 加速器 

123I 診断 加速器 

201Ti 診断 加速器 

輸⼊ 90Y 治療 ジェネレータ 

99Mo(99mTc) 診断 原⼦炉 

131I 治療 / 診断 原⼦炉 

177Lu 治療 原⼦炉 

223Ra 治療 ジェネレータ 

225Ac 国内未承認 ジェネレータ 

加速器 

原⼦炉 

 

 

1.2.1 荷電粒子入射 
荷電粒⼦⼊射による製造⼿法の概要図を図 1.に⽰す。荷電粒⼦⼊射反応を利⽤し

た⼿法は、加速器で加速した陽⼦を原料となる素材に照射することで陽⼦⼊射反応

を起こし⽬的となる RI を⽣成する。RI 製造において化学分離の難易度を考慮して、

ターゲットの素材は⾦属でなく酸化物を⽤いることが望ましい。しかし、荷電粒⼦

⼊射による製造⼿法では⼊射粒⼦である陽⼦の⾶程は短くターゲットの表⾯付近

でしか反応を起こさないため酸化物では⼗分な⽣産量を確保できない。そのため、

ターゲットに酸化物ではなく⾦属を使う必要がある。また、陽⼦ターゲットには製
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造量を増加させるため、⾼価な同位体濃縮試料を使⽤することが多い。実際に
64Ni(p,n)64Cu 反応を利⽤した⼿法では、64Ni の天然存在⽐が 0.9%であるため原料と

なる試料が⾮常に⾼価であり、照射後にターゲットを化学分離することで未反応の

試料を回収し再利⽤する必要がある。このように、荷電粒⼦⼊射反応では⽣成量に

限界があること、照射試料が⾼価になってしまうなどの⼤量製造における難点があ

る。 

 

図 1.4 荷電粒⼦⼊射反応による製造⼿法の概略図 

 

1.2.2 加速器中性子源 
加速器中性⼦源を⽤いた⼿法は、加速器から得られる中性⼦を原料となる物質に

照射することで反応を起こし⽬的の RI を製造する⼿法である。加速器中性⼦源に

よる製造⽅法は、⼊射粒⼦である中性⼦が⾮荷電粒⼦であるため透過⼒が⾼く照射

試料中のターゲットの全体で反応を起こすことができるため⼤量製造に向いてい

る。加速器を⽤いて中性⼦を⽣成する⼿法として主に、陽⼦⼊射反応、核破砕中性

⼦源、重陽⼦⼊射反応が挙げられる。 

 

 陽⼦⼊射反応による加速器中性⼦源 [4] 
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この⼿法は、中性⼦を使⽤したがん治療であるホウ素中性⼦捕捉療法(Boron 

Neutron Capture Therapy: BNCT)でよく使われる⼿法である。加速器で加速した

陽⼦を厚い 7Li、9Be に照射し(p,n)反応によって得られた⾼速中性⼦を減速材で

減速することで熱・熱外中性⼦を得る。得られた熱中性⼦は、がん細胞に取り

込まれた中性⼦吸収反応断⾯積の⼤きいホウ素10 (10B) と (n,𝛼)反応をおこし、

放出されたアルファ線ががん細胞を攻撃する。この治療法は、脳神経膠芽腫な

どの難治性の腫瘍の治療への応⽤が期待されている。 

 

 ⼤強度の陽⼦・重陽⼦ビームによる核破砕中性⼦源 [5] 

核破砕中性⼦源は GeV 領域の⾼エネルギー陽⼦、重陽⼦をターゲットに⼊射

することで核破砕反応を起こし、それによって複数の中性⼦が放出される。こ

の⼿法で得られる中性⼦は⾼エネルギーかつ⾼強度であるという特徴がある。

しかし、RI 製造において、⾼エネルギーの中性⼦は副⽣成物を多く⽣成するた

め、この⼿法は RI 製造には不適である。 

 

 重陽⼦加速器中性⼦源 [6] 

 D-D および D-T 核融合反応中性⼦源 [7] 

この⼿法は、加速器で重陽⼦を加速し重陽⼦または三重⽔素に⼊射することで

核融合反応を起こし中性⼦を得る⼿法である。核融合反応は、以下の式で表さ

れる。 

D + D → 3He (0.82 MeV) + n (2.45 MeV) 

D + T → 4He (3.52 MeV) + n (14.1 MeV) 

 

これらの反応によって発⽣する中性⼦は核反応の Q 値によってエネルギーが

決まっており、強い単⾊性を持つという特徴がある。 

 

 (d,n)反応を⽤いた中性⼦源 
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重陽⼦を厚い Li、C、Be などの中性⼦コンバータに照射することで起こる(d,n)反応

によって⽣成される中性⼦を利⽤する。この⼿法の概要図を図 1.5 に⽰す。重陽⼦

は陽⼦ 1 個と中性⼦ 1 個が弱く結びついている構造をしており、加速器で加速され

た重陽⼦をターゲットに照射すると重陽⼦が標的の原⼦核との相互作⽤で容易に

分解し⾼強度の中性⼦を放出する。この⼿法によって得られる中性⼦収量分布 

(Thick-Target Neutron Yield: TTNY) は⼊射重陽⼦エネルギーの半分程度の位置にピ

ークを持つ。これは、重陽⼦が標的核と相互作⽤し陽⼦と中性⼦に弾性的に（標的

原⼦核を励起することなく）分解される弾性分解反応と⾮弾性分解反応によるもの

である。このピーク構造は、⼊射重陽⼦エネルギーによりある程度調整することが

できる。 

 

図 1.5 重陽⼦加速器中性⼦源の概略図 

 

これらの加速器中性⼦源の内、主に RI 製造への応⽤が検討されているのは(d,n)

反応を⽤いた重陽⼦加速器中性⼦源である [8] [9] [10]。⼀⽅で荷電粒⼦から中性⼦

を⽣成する中性⼦コンバータは⾼強度の荷電粒⼦の照射に⻑時間曝されるため、⾼

い耐久性が求められる。このことから、加速器中性⼦源の中性⼦コンバータについ

て様々な研究が⾏われている。 
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 中性子コンバータ 
加速器中性⼦源において中性⼦コンバータは中性⼦収量や設備のライフサイク

ルを決める重要な要素である。中性⼦コンバータとなる元素の候補として主に検討

されている元素とその特徴を以下に⽰す。 

 Li：C, Be よりも中性⼦収量が⼤きいものの、単体の Li は他の物質と反応し

やすく不安定である。特に⽔と反応して⽕災を起こすことがあるため取り扱

いが難しい。 

 Be：C より中性⼦収量が⼤きいものの、⻑時間重陽⼦を照射するとブリス

タリングという現象により破損が⽣じる。ブリスタリングについては次項

で詳細を⽰す。 

 C：Be, Li に⽐べ中性⼦収量が⼩さいものの、ブリスタリングや熱による破

損も発⽣しにくく扱いが容易である。 
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1.3.1 ブリスタリング 
ブリスタリングとは図 1.6 に⽰すように、⼊射重陽⼦が⾶程付近で停⽌しコンバー

タ内部に蓄積することで膨張し破損が⽣じる現象である。このブリスタリングによ

る破損を抑制することでコンバータを⻑寿命化することができ、コストの削減や放

射性廃棄物の減少を実現することができる。 

図 1.6 ブリスタリングの概要図 

 

加速器中性⼦源の中性⼦コンバータの内、最も研究が盛んに⾏われているのは

BNCT で利⽤される(p,n)反応を利⽤した中性⼦コンバータである。これらの研究に

おいてブリスタリングと廃熱性能について盛んに議論が⾏われており、中性⼦収量

を増やすために Be や Li 化合物が、廃熱性能やブリスタリングを抑制するために

Cu などの⾦属を⽤いた様々なコンバータが開発されている [11] [12]。⼀⽅で医療

⽤ RI 製造の分野では照射体系の開発は進んでおらず、ブリスタリングが発⽣しに

くい C が中性⼦コンバータとして主に検討されてきた。 
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 研究目的 
これまで述べてきたように、ブリスタリングが発⽣しにくい C が中性⼦コンバ

ータの主流になっている。しかし、Be を⽤いることができれば製造量を増加でき

る。そこで、本研究ではブリスタリングを抑制しつつ製造を維持できる中性⼦コン

バータの開発を⾏うことを⽬的とする。また、新たに開発したコンバータの中性⼦

収量を測定し、従来のコンバータと⽐較し性能調査を⾏うことを⽬的とする。 
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第2章 中性子コンバータの設計 
 C/Be 複合コンバータの概要 

本研究では Be の照射による破損の原因であるブリスタリングという現象に着⽬

し、Be を使⽤することで C と⽐較して中性⼦収量を⾼めつつブリスタリングの発

⽣を抑制することができる C/Be 複合コンバータの設計を⾏った。このコンバータ

は重陽⼦が⼊射してくる上流側に Be、下流側に C を設置する構造となっている。

上流側の Be は直接過程により⾼エネルギーかつ⾼収量の中性⼦を、下流側の C は

貫通してきた重陽⼦を吸収しつつ統計崩壊過程による低エネルギーの中性⼦を⽣

成する。 

2.1.1 ベリリウムコンバータ部の耐久性 
この項では、本研究における Be コンバータ部の耐久性について定義を述べる。

⼊射重陽⼦の⾶程のばらつきがガウス分布に従うと仮定すると、Be 内部に蓄積す

る重陽⼦数の確率密度は以下の式で表すことができる。 

𝑓ሺ𝑥ሻ ൌ
1

√2𝜋𝜎ଶ
𝑒𝑥𝑝 ቆെ

ሺ𝑥 െ 𝜇ሻଶ

2𝜎ଶ
ቇ ሺ2 െ 1ሻ 

ここで𝑥は⼊射位置からの距離、𝜇は⼊射重陽⼦の平均⾶程、𝜎は⾶程のばらつきの

標準偏差を⽰している。また図 2.1 に⽰すように、𝜇,𝜎は⼊射重陽⼦エネルギー𝐸ௗ

によって⼀意に決まる値であり、SRIM コード [13]を使って導出した。コンバータ

の耐久性 D を、単位体積当たりの重陽⼦密度の最⼤値𝜌௠௔௫に反⽐例すると仮定し

以下の式で定義する。 

𝐷 ൌ
𝑘

𝜌௠௔௫
ሺ2 െ 2ሻ 

ここで𝑘は定数である。 
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図 2.1 SRIM コードにより導出した⼊射重陽⼦エネルギーによる 

Be 内の平均⾶程と⾶程のばらつきの標準偏差の変化 

 

2.1.2  炭素及びベリリウム厚の決定手法 
(2-2)式において Be コンバータ部の厚みを 𝜇 െ 𝑛𝜎 以下とすると、Be コンバータ

に蓄積する重陽⼦の割合は𝑛𝜎信頼区間外の半分となるため、複合コンバータの耐

久性は以下の式で表される。 

𝐷 ൌ
𝑘

𝑓ሺ𝜇 െ 𝑛𝜎ሻ
ሺ2 െ 3ሻ 

ここで𝑛はユーザーが任意に決定できる値であり、𝑛の値が⼤きくなるほど寿命が

⻑くなる。コンバータ厚の機械加⼯における精度が選択可能な寿命の上限値を与え

るが、本研究の範囲を超えるため踏み込まない。 

本研究では𝑛 ൌ 3とし Be コンバータ部の厚みを決定した。この時、図 2.2 に⽰す

ように⼊射した重陽⼦の 99.87%が貫通し C 内に蓄積する設計となる。また、C の

厚みは貫通してきた重陽⼦が C 内部で⽌まるのに⼗分な厚みとした。 
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図 2.2 コンバータの Be 内部で停⽌する重陽⼦数の確率密度分布 
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第3章 中性子収量計測実験 
 実験施設の概要 

重陽⼦⼊射による中性⼦収量の系統的なデータ取得するために東北⼤学の

Cyclotron and Radioisotope Center (CYRIC) にて、C, Be 単体コンバータの重陽⼦⼊

射による中性⼦収量の計測実験を⾏った。また、第 2 章において設計した C/Be 複

合コンバータの性能を調査するために Japan Atomic Energy Agency (JAEA)のタン

デム加速器にて C/Be 複合コンバータの重陽⼦⼊射による中性⼦収量の計測実験

を⾏った。いずれも⽤いた計測⼿法は多重箔放射化法である。 

3.1.1 東北大学 CYRIC 
東北⼤学 CYRIC において 930 型 AVF サイクロトロンを使⽤して実験を⾏った。

930 型サイクロトロンは、住友重機⼯業株式会社製の加速器であり、陽⼦、重陽⼦、

α粒⼦などのイオンを加速することができる。この加速器は重陽⼦を 10-50MeV ま

で加速することが可能である。今回の実験では 30 MeV に加速した重陽⼦を C 単

体、Be 単体コンバータにそれぞれ照射して中性⼦を⽣成させた。 

3.1.2  JAEA タンデム加速器 
JAEA において National Electrostatics Corporation 製 20UR 型タンデム加速器を使

⽤して C/Be 複合コンバータの性能調査を⾏った。タンデム加速器とは、ペレット

チェーンなどに電荷を載せて⾼電圧端⼦に運ぶことで⾼電圧を発⽣させてイオン

を加速する装置である。その際、電⼦ストリッパーで加速イオンの電荷を負から正

に変換することで⼀つの⾼電圧で⼆回加速することが出来る加速器をタンデム加

速器という。この加速器の各イオンビームの最⼤エネルギーと最⼤ビーム強度を表

3.1 に⽰す。今回の実験では、それぞれ異なる重陽⼦エネルギーに対応できるよう

Be 厚みの異なる２種類（それぞれ 1.5 mm および 3.2 mm）の C/Be コンバータを

作成した。それぞれの Be の厚みから、前章で述べたように 99.87%の⼊射粒⼦が貫
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通するような重陽⼦エネルギーを求めると、19.9 MeV と 30.4 MeV となる。そこで、

今回はこのエネルギーまで加速した重陽⼦による中性⼦収量の測定を⾏った。 

 

表 3.1 タンデム加速器の各種イオンビームの最⼤エネルギーと最⼤ビーム強度 

イオン種 エネルギー [MeV] ビーム強度 [𝝁𝑨] 

陽子 34 1 

陽子 17 5 

重陽子 34 1 

重陽子 17 5 

ヘリウム 40 1 

リチウム 80 1 

ベリリウム 80 1 

ホウ素 110 1 

炭素 120 2 

炭素より重い 

すべての安定核元素 
核子当たり 10 MeV 2 

炭素、炭素より 

重いすべての安定核元素 
核子当たり 1.5 MeV 20 

 

 多重箔放射化法 
中性⼦の計測⽅法には多重箔放射化法、多減速材付中性⼦検出器、有機液体シン

チレーター検出器などいくつか選択肢がある。 

多重箔放射化法は中性⼦と物質の相互作⽤によって放射化された物質の放射

能から間接的に中性⼦スペクトルを導出する⼿法である。この際、放射化させる物

質に異なる種類の⾦属箔を複数使⽤することで様々な反応断⾯積を持った反応が
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起きる。放射化された核種から放出される𝛾線を計測することで、様々な核種の放

射核種⽣成量を導出することができる。本研究では、⾼純度ゲルマニウム (High 

Purity Germanium: HPGe) 検出器を⽤いてγ線計測を⾏った。以下の項では核種⽣

成量から TTNY を導出する⼿法について詳しく説明する。 

 

3.2.1 アンフォールディング過程 
 中性⼦⼊射反応による核種⽣成量は以下の式を⽤いて導出することが出来る。 

⎝

⎜
⎜
⎛

𝑁ଵ
𝑁ଶ
⋮
𝑁௜
⋮
𝑁௡⎠

⎟
⎟
⎞
ൌ  

⎝

⎜
⎜
⎜
⎛

𝑅ଵ,ாభ 𝑅ଵ,ாమ ⋯ 𝑅ଵ,ாೕ ⋯ 𝑅ଵா೘
𝑅ଶ,ாభ 𝑅ଶ,ாమ ⋯ 𝑅ଶாೕ ⋯ 𝑅ଶா೘
⋮ ⋮ ⋱ ⋮ ⋮

𝑅௜,ாభ 𝑅௜,ாమ ⋯ 𝑅௜,ாೕ ⋯ 𝑅௜,ா೘
⋮ ⋮ ⋮ ⋱ ⋮

𝑅௡,ாభ 𝑅௡,ாమ ⋯ 𝑅௡,ாೕ ⋯ 𝑅௡,ா೘⎠

⎟
⎟
⎟
⎞

⎝

⎜
⎜
⎜
⎛

𝜙ாభ
𝜙ாమ
⋮
𝜙ாೕ
⋮

𝜙ா೘⎠

⎟
⎟
⎟
⎞

ሺ3 െ 1ሻ 

ここで𝑁௜は反応𝑖によって⽣成された核種⽣成数、𝑅ሺ𝑖,𝐸௝ሻは中性⼦エネルギー群𝑗に

おける反応𝑖の応答関数を、ϕ୉୨は中性⼦エネルギー群𝑗における TTNY を⽰す。多

重箔放射化法では式の𝜙ாೕについて解くことになる。この問題は放射化反応数𝑖が中

性⼦エネルギー群𝑗よりも少ないため解析的に𝜙ாೕを導出することができず、このよ

うな問題を劣決定問題と呼ばれる。アンフォールディング法はこのような劣決定問

題を解く⼿法であり解が無数に存在するため、無数の解から妥当な解を得る必要が

ある。 

 

3.2.2 アンフォールディングコード 
 劣決定問題における妥当な解を得るために様々なアンフォールディングコード

が開発されてきたが、今回の研究では、多重箔放射化法で最もよく使われる逐次近

似法を⽤いた GRAVEL コード [13]を使⽤した。以下に GRAVEL コードでの数値解

析について説明する。 

 GRAVEL コードの⼊⼒値として、核種⽣成量𝑁、応答関数𝑅、初期推定スペクト
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ル𝜙௝
଴が与えられる。これらの値から以下の式を⽤いて重み係数𝑊௜௝

௞ିଵが計算される。 

𝑊௜௝
௞ିଵ ൌ

𝑅௜,௝𝜙௝
௞ିଵ

∑ 𝑅௜,௝ᇲ𝜙௝ᇲ
௞ିଵ௝೘ೌೣ

௜

∙
𝑁௜
ଶ

∆𝑁௜
ଶ ሺ3 െ 2ሻ 

ここで𝜙௝
௞ିଵは繰り返し回数が𝑘 െ 1回⽬の時の解スペクトルであり、∆𝑁௜

ଶは反応𝑖の

⽣成核種の不確かさを表す。この重み係数𝑊௜,௝
௞ିଵを⽤いて、繰り返し回数が𝑘回⽬の

時の解スペクトル𝜙௝
௞を以下の式(3-3)から得る。 

𝜙௝
௞ ൌ 𝜙௝

௞ିଵ 𝑒𝑥𝑝

⎣
⎢
⎢
⎢
⎡𝛴௜𝑊௜,௝

௞ିଵ 𝑙𝑛 ቆ
𝑁௜

𝛴௝ᇲ𝑅௜,௝ᇲ𝜙௝ᇲ
௞ିଵቇ

𝛴௜𝑊௜,௝
௞ିଵ

⎦
⎥
⎥
⎥
⎤

ሺ3 െ 3ሻ 

式(3-3)において繰り返し計算を始める(𝑘 ൌ 1を代⼊)際に初期値として初期推定ス

ペクトル𝜙௝
଴が必要となる。また、繰り返し計算を⽌める基準として、式(3-4)で与え

られる 1 ⾃由度あたりの𝜒ଶ値の下限もしくは、最⼤繰り返し回数を設定する必要

がある。 

𝜒ଶ ൌ 𝛴௜
௜೘ೌೣ

൫𝛴௝
௝೘ೌೣ𝑅௜,௝𝜙௝

௞ െ 𝑁௜൯
ଶ

∆𝑁௜
ଶ ሺ3 െ 4ሻ 

最終的な解スペクトル𝜙௝
௞は、𝜒ଶ値があらかじめ設定した値を下回る時、もしくは

最⼤繰り返し回数に到達した時点の解スペクトルとなる。 

 

3.2.3 応答関数 
 GRAVEL コードの⼊⼒値として使⽤する応答関数は以下の式により導出される。 

𝑅௜,௝ ൌ 𝜎௜,௝𝑁௦𝛺𝐼௔௩௘
1 െ 𝑒𝑥𝑝ሺെ𝜆𝑡௖ሻ

𝜆
ሺ3 െ 5ሻ 

ここで𝜎௜,௝は反応𝑖の中性⼦エネルギー群𝑗における反応断⾯積、𝑁௦は反応核種の⾯

密度、Ωは HPGe 検出器から⾒た⾦属箔の⽴体⾓、𝐼௔௩௘は加速器から照射される重

陽⼦の平均電流量、𝜆は崩壊定数、𝑡௖は照射終了から HPGe 検出器で計測を開始ま

での経過時間を表す。反応核種の⾯密度𝑁௦、HPGe 検出器から⾒た⾦属箔の⽴体⾓

Ωは以下の式を⽤いて求めることができる。 
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𝑁௦ ൌ
𝑑𝜌𝛿𝑁௔
𝑀

ሺ3 െ 6ሻ 

𝛺 ൌ 4𝑎𝑟𝑐𝑠𝑖𝑛 ൦
ቀ𝐴2ቁ

ଶ

ቀ𝐴2ቁ
ଶ
൅ 𝑙ଶ

൪ ሺ3 െ 7ሻ 

ここで、𝑑は⾦属箔の厚み、𝜌は⾦属箔の密度、𝛿は反応核種の天然存在⽐、𝑁௔はア

ボガドロ定数、𝑀は原⼦量、𝐴は⾦属箔の幅、𝑙は HPGe 検出器と⾦属箔の距離を表

す。 

 また、反応断⾯積𝜎௜,௝には核種⽣成反応断⾯積が格納されている JENDL-5 [14]を

使⽤した。今回アンフォールディングに使⽤した反応断⾯積を図 3.1 に⽰す。 

 

図 3.1 アンフォールディングに使⽤した反応断⾯積 
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3.2.4 初期推定スペクトル 
 GRAVEL コードの⼊⼒値として使⽤する初期推定スペクトルを導出するために

粒 ⼦ ・ 重 イ オ ン 輸 送 計 算 コ ー ド Particle and Heavy Ion Transport code System 

(PHITS)  [15]を使⽤したシミュレーションを⾏った。PHITS は様々な物質中の放射

線の挙動を核反応モデルや核データなどを⽤いて模擬するモンテカルロ計算コー

ドであり、放射線施設の設計、医学物理計算、放射線防護研究、宇宙・地球惑星科

学など様々な分野で利⽤されている。 

重陽⼦⼊射反応モデルには JENDL/DEU-2020 [16]に格納されている核データを

使⽤した。DEURACS [17]は重陽⼦⼊射核反応専⽤計算コードであり、⾮弾性分解

反応、弾性分解反応、統計崩壊過程を考慮して計算を⾏う。JENDL/DEU-2020 によ

る TTNY は PHITS のデフォルトのモデルによる TTNY よりも実験値をよく再現し

ていることが先⾏研究で⽰されている。 

シミュレーションに使⽤した体系の概要図を図 3.2 に⽰す。このシミュレーショ

ンでは 0, 15, 30, 45 度⽅向に検出⾯を設定し、⼊射重陽⼦あたりの TTNY を出⼒す

る。⼊射重陽⼦エネルギー、中性⼦コンバータの厚みは表 3.2 に⽰すように実験を

模擬した値に設定した。 
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図 3.2 シミュレーション体系の概要図 

表 3.2 シミュレーションの条件 

入射重陽子エネルギー [MeV] 30 19.9 30.4 

コンバータとその厚み [mm] 
C 単体 

4 

Be 単体 

 3.6 

C/Be 複合 

Be 1.5 

C 10 

C/Be 複合 

Be 3.2 

C 10 

 

 

 

 照射体系 
東北⼤学 CYRIC と JAEA タンデム加速器で使⽤したコンバータの厚み、⼊射重

陽⼦エネルギー、平均電流量、照射時間を表 3.3 にまとめて⽰す。東北⼤学 CYRIC



24 

 

で⾏った実験では、C, Be 単体コンバータの厚みは SRIM コードによって計算した

重陽⼦の⾶程よりも⼗分厚い厚みとした。東北⼤学 CYRIC では C, Be 単体ターゲ

ットを、JAEA では図 3.3 に⽰す Be ターゲットと C ターゲットを照射ジグに固定

し照射⼝に設置した。図 3.4 と図 3.5 にそれぞれの実験における照射体系の写真を

⽰す。コンバータの下流に内径 122.5 mm の半球状のアクリルドームを設置し、内

部の 0, 15, 30, 45 deg の位置に⾦属箔を貼り付けることで多重箔の放射化を⾏った。

なお、写真中の銅パイプは照射中の発熱を除去する冷却⽔を流すポートと接続する。

アクリルドームに張り付けた⾦属箔の種類と⼤きさ、厚みを表 3.4 に⽰す。 

 

表 3.3 実験条件 

実験施設 東北大学 CYRIC JAEA タンデム 

コンバータとその

厚み [mm] 

C 単体 

4 

Be 単体 

 3.6 

C/Be 複合 

Be 1.5 

C 10 

C/Be 複合 

Be 3.2 

C 10 

入射重陽子 

エネルギー [MeV] 
30 19.9 30.4 

照射時間 [h] 6.0 7.2 12.8 17.7 

平均電流量 [nA] 1116 1075 574 796 
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図 3.3 JAEA タンデム実験のターゲットシステム 
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図 3.4 東北⼤学 CYRIC の照射システム 

図 3.5 JAEA タンデムの照射システム 
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表 3.4  多重箔の大きさと厚み 

構成元素 

JAEA タンデム 

19.9, 30.4 MeV 

東北大学 CYRIC 

30MeV 

大きさ [mm] 厚み [mm] 大きさ [mm] 厚み [mm] 

Cu 15×15 0.1 15×15 0.3 

Co 15×15 0.1 15×15 0.1 

Mo 15×15 0.2 15×15 0.2 

Al 15×15 0.05 15×15 0.05 

Zn 15×15 0.2 15×15 0.1 

Zr 15×15 0.05 15×15 0.05 

Ni 15×15 0.1 15×15 0.1 

Au 10×10 0.1 15×15 0.1 

 

 

 ガンマ線計測 
本実験でγ線計測に使⽤した HPGe 検出器は半導体検出器に分類される検出

器である。半導体はそのままでは電気を通さないが半導体に放射線が当たると電⼦

正孔対が⽣成され電気が通るようになる。これを利⽤して放射線が⼊射を電気信号

に変換することで放射線を検出する。半導体検出器はバンドギャップが狭く、⼤量

の電⼦–正孔対が⽣じることでエネルギー分解能に優れているという特性がある。 

今回使⽤した HPGe 検出器は東北⼤学では Eurisys 社製の EGPC50-195-R 

(detector 1)と SEIKO EG&G 社製の GMX50 (detector 2) 、JAEA では SEIKO EG&G

社製の GMX50 (detector 1)と GMX30(detector 2)をそれぞれ 2 台使⽤した。また、波

形整形アンプは CYRIC では ORTEC 社製の 572A、JAEA では ORTEC 社製の 571
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を、マルチチャンネル波⾼分析器は CYRIC では ORTEC 社製の Easy-MCA-8k を

JAEA では ORTEC 社製の 927 を使⽤した。γ線計測の際に環境γ線と鉛ブロック

から⽣じる特性 X 線の低減のため図 3.6 に⽰すように、HPGe 検出器のヘッド部分

を CYRIC では鉛ブロックのみ、JAEA では鉛ブロックと銅板を使⽤して囲った。

以下の項では計測結果の解析⼿法について詳しく説明する。 

図 3.6 HPGe 検出器による計測体系 

a) 東北⼤学 CYRIC detecter1 b)JAEA タンデム detecter2 

 

3.4.1 標準線源測定 
HPGe 検出器から出⼒される電気信号から試料の放射能を導出するためには、計

測スペクトルのエネルギー校正を⾏い、さらにエネルギーごとの光電ピーク検出効

率曲線を求める必要がある。これらを導出するために放射能とγ線放出確率が既知

である標準線源の測定を⾏う。今回の実験で使⽤した標準線源のγ線エネルギーと

その強度を表 3.5 に⽰す。 
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表 3.5 使用した標準線源のガンマ線エネルギーとその強度 

核種 放射能 [kBp] ガンマ線エネルギー ガンマ線放出率[%] 

133Ba 𝐸ௗ ൌ 30 MeV: 64.7 

80.997 

160.61 

223.23 

276.40 

302.85 

356.02 

383.85 

34.1 

0.645 

0.450 

7.16 

18.3 

62.1 

8.94 

60Co 𝐸ௗ ൌ 30 MeV: 10.5 
1173.2 

1332.5 

99.9 

100 

152Eu 

𝐸ௗ ൌ 30 MeV: 0.81 

𝐸ௗ ൌ 19.9 MeV: 16.4 

𝐸ௗ ൌ 30.4 MeV: 4.0 

121.78 

244.70 

344.28 

411.12 

444.00 

778.90 

867.38 

964.10 

1112.1 

1212.9 

1299.1 

1408.0 

28.4 

7.53 

26.6 

2.24 

3.13 

13.0 

4.21 

14.6 

13.5 

1.41 

1.63 

20.9 

MIX 線源 

(241Am, 109Cd, 57Co, 
139Ce, 113Sn, 137Cs, 

88Y, 60Co) 

𝐸ௗ ൌ 19.9 MeV: 16.4 

𝐸ௗ ൌ 30.4 MeV: 4.0 

60 

88 

122 

166 

392 

662 

898 

1173 

1333 

1836 

36.0 

3.63 

85.6 

79.9 

64.9 

85.1 

94.0 

99.86 

99.98 

99.4 



30 

 

3.4.2 エネルギー校正 
HPGe 検出器に放射線が⼊射した際に送られてくる波⾼データは波⾼分析器でチ

ャンネル値に変換される。エネルギー校正とは、波⾼分析器で記録されたチャンネ

ル値を⼊射したガンマ線の付与エネルギーに変換するエネルギー校正式を導出す

ることである。表 3.5 に⽰した標準線源を⽤いて実験で使⽤して HPGe 検出器のエ

ネルギー校正式を導出した。 

 

3.4.3 ピーク検出効率 
 ピーク検出効率とは計測試料から放出されるガンマ線に対して検出器で得られ

る計数の割合である。検出器で得られるガンマ線エネルギーごとの計数は、ガンマ

線スペクトル内の光電ピークをガウス分布、バックグラウンドを⼀次関数と仮定し

てフィッティングを⾏い、光電ピークからバックグラウンドによる計数を引くこと

で得られる。 

ピーク検出効率𝜀ሺ𝐸ఊሻはフィッティングにより得られたバックグラウンドを引い

た正味の計数 S[count]、計測時間 t[sec]、標準線源測定時のガンマ線の放射能 A [Bq]

とガンマ線強度⽐𝐼ఊを使って以下の式で表すことが出来る。 

𝜀൫𝐸ఊ൯ ൌ
𝑆

𝐴𝐼ఊ𝑡
ሺ3 െ 8ሻ 

標準線源測定の結果から導出した各ピークの検出効率を以下の式でフィッティン

グすることで検出効率曲線𝜀ሺ𝐸ఊሻを求めた。 

𝜀൫𝐸ఊ൯ ൌ 𝑁 ൈ 𝑒𝑥𝑝ሾሺ𝐴 ൅ 𝐵𝑋 ൅ 𝐶𝑋ଶሻିீ ൅ ሺ𝐷 ൅ 𝐸𝑌 ൅ 𝐹𝑌ଶሻିீሿି
ଵ
ீ ሺ3 െ 2ሻ 

𝑋 ൌ 𝑙𝑛 ൬
𝐸ఊ

100
൰ ሺ3 െ 9ሻ 

𝑌 ൌ 𝑙𝑛 ൬
𝐸ఊ

1000
൰ ሺ3 െ 10ሻ 

ここで A,B,C,D,E,F,G,N はフィッティングパラメータである。 
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3.4.4 放射化量計測 
放射化した核種から放出されるガンマ線のピークが重ならないように⾦属箔を

表 3.6 に⽰すグループに分けて放射化量の測定を⾏った。 

 

表 3.6 金属箔グループ分け 

構成元素 
JAEA タンデム 

19.9, 30.4 MeV 

東北大学 CYRIC 

30MeV 

Group1 Cu, Co Cu, Co 

Group2 Mo, Al Mo, Al 

Group3 Zn, Zr Zn, Zr 

Group4 Au, Ni Au, Ni 

 

⾦属箔の放射能は 3.4.3 に⽰したピークフィッティングと同様のフィッティング

を⾏い導出した正味の計数𝑌を⽤いて以下の式で表すことができる。 

𝐴௜ ൌ
𝜆௜𝑌

𝐼ఊ𝜀ఊ𝑒ିఒ೔௧೎ሺ1 െ 𝑒ିఒ೔௧೘ሻ
ሺ3 െ 11ሻ 

ここで、𝜆௜は⽣成核種𝑖の崩壊定数、𝐼ఊはガンマ線放出率、𝜀ఊはピーク検出効率、𝑡௖

は照射終了から計測開始までの時間、𝑡௠は測定時間を⽰す。また、算出した放射能

から核種⽣成量𝑁を以下の式を⽤いて導出した。 

𝑁 ൌ
𝐴௜
𝜆௜

ሺ3 െ 12ሻ 
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第4章 結果・考察 
 複合コンバータの耐久性 

本研究では(2-3)式における𝑛の値を 3 と決定したため、コンバータにおける Be の

厚みを考慮すると Be 単体コンバータにおける単位体積当たりの⼊射重陽⼦密度の

最⼤値𝜌௠௔௫,஻௘、C/Be 複合コンバータにおける単位体積当たりの⼊射重陽⼦密度の

最⼤値𝜌௠௔௫,஼/஻௘は以下の式で表すことができる。 

ρ୫ୟ୶,୆ୣ ൌ fሺμሻ ሺ4 െ 1ሻ 

𝜌௠௔௫,஼/஻௘ ൌ 𝑓ሺ𝜇 െ 3𝜎ሻ ሺ4 െ 2ሻ 

これらの式(4-1),(4-2)を式(4-3)に代⼊し⽐をとると、C/Be コンバータの耐久性は Be

単体コンバータの耐久性のおよそ 90 倍であることがわかる。 

𝐷 ஼
஻௘

𝐷஻௘
ൌ 90.01 ሺ4 െ 3ሻ 

 

 実験結果 
4.2.1 エネルギーキャリブレーション 

それぞれの実験で使⽤した HPGe 検出器のエネルギー校正の結果を図 4.1 に⽰

す。 
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図 4.1 各検出器のエネルギーキャリブレーションの結果 

 

4.2.2 光電ピーク検出効率 
それぞれの実験で導出した検出効率曲線を図 4.2 に⽰す。 
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図 4.2 各検出器のピーク検出効率曲線 

 

4.2.3 生成核種数 
アンフォールディングに使⽤した反応による照射終了時核種⽣成量を表 4.1 にそ

れぞれ⽰す。表中に⽰す不確かさは、ガンマ線の光電ピークのカウント数の統計誤

差である。 
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表 4.1 各実験における照射終了時の核種⽣成量 

(a) 東北⼤学 CYRIC 𝐸ௗ ൌ 30 MeV C 単体コンバータ 

 

  

Reaction 
𝐸ఊ 

[keV] 

Number of produced atoms at end of irradiation [atoms] 

0 deg 15 deg 30 deg 45 deg 

59Co(n,2n)58gCo 811 4.90(5)E+09 2.20(2)E+09 1.82(1)E+09 8.99(6)E+08 

59Co(n,a)56Mn 847 2.11(0)E+08 8.22(2)E+07 5.73(5)E+07 2.93(7)E+07 

65Cu(n,2n)64Cu 1346 8.71(10)E+09 3.59(4)E+09 2.66(3)E+09 1.37(2)E+09 

65Cu(n,p)65Ni 1116 1.42(1)E+08 6.16(6)E+07 4.31(14)E+07 ― 

100Mo(n,2n)99Mo 181 3.53(2)E+09 1.23(1)E+09 7.02(40)E+08 3.14(2)E+08 

27Al(n,a)24Na 1369 6.78(2)E+08 2.16(1)E+08 1.32(1)E+08 6.18(3)E+07 

64Zn(n,2n)63Zn 670 1.44(2)E+08 ― ― ― 

64Zn(n,p)64Cu 1346 1.38(4)E+09 8.62(21)E+08 5.10(17)E+08 1.92(14)E+08 

68Zn(n,a)65Ni 1481 8.79(24)E+06 5.04(31)E+06 ― ― 

90Zr(n,2n)89Zr 909 1.06(0)E+09 5.40(2)E+08 2.72(1)E+08 6.91(4)E+07 

58Ni(n,2n)57Ni 127 3.74(3)E+08 1.29(1)E+08 5.61(8)E+07 2.15(4)E+07 

58Ni(n,p)58gCo 811 7.05(5)E+09 3.19(2)E+09 2.62(2)E+09 1.54(1)E+09 
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(b) 東北⼤学 CYRIC 𝐸ௗ ൌ 30 MeV Be 単体コンバータ 

 

  

Reaction 
𝐸ఊ 

[keV] 

Number of produced atoms at end of irradiation [atoms] 

0 deg 15 deg 30 deg 45 deg 

59Co(n,2n)58gCo 811 1.15(1)E+10 5.75(4)E+09 3.74(2)E+09 2.56(1)E+09 

59Co(n,a)56Mn 847 4.01(1)E+08 1.69(0)E+08 1.09(0)E+08 7.12(33)E+07 

65Cu(n,2n)64Cu 1346 1.99(2)E+10 1.04(1)E+10 6.66(5)E+09 5.04(4)E+09 

65Cu(n,p)65Ni 1116 2.82(2)E+08 1.37(1)E+08 7.34(12)E+07 ― 

100Mo(n,2n)99Mo 181 6.53(3)E+09 2.14(1)E+09 1.81(1)E+09 9.98(4)E+08 

27Al(n,a)24Na 1369 1.03(0)E+09 3.52(1)E+08 3.21(1)E+08 1.60(1)E+08 

64Zn(n,2n)63Zn 670 2.71(3)E+08 ― ― ― 

64Zn(n,p)64Cu 1346 2.81(6)E+09 1.03(2)E+09 8.74(19)E+08 8.42(22)E+08 

68Zn(n,a)65Ni 1481 1.79(4)E+07 6.15(20)E+06 3.55(30)E+06 ― 

90Zr(n,2n)89Zr 909 2.51(1)E+09 9.25(3)E+08 4.50(2)E+08 3.17(1)E+08 

58Ni(n,2n)57Ni 127 6.51(5)E+08 3.73(3)E+08 1.41(2)E+08 3.35(6)E+07 

58Ni(n,p)58gCo 811 1.12(1)E+10 7.08(3)E+09 6.43(3)E+09 3.35(1)E+09 
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(c) JAEA タンデム 𝐸ௗ ൌ 19.9 MeV C/Be 複合コンバータ 

 

  

Reaction 
𝐸ఊ 

[keV] 

Number of produced atoms at end of irradiation [atoms] 

0 deg 15 deg 30 deg 45 deg 

59Co(n,2n)58gCo 811 3.07(3)E+09 2.30(2)E+09 9.72(9)E+08 3.74(5)E+08 

59Co(n,a)56Mn 847 7.23(2)E+07 3.91(2)E+07 1.48(2)E+07 6.45(72)E+06 

65Cu(n,2n)64Cu 1346 1.22(4)E+09 8.97(29)E+08 3.73(12)E+08 2.19(12)E+08 

65Cu(n,p)65Ni 1116 1.84(4)E+07 9.84(40)E+06 4.13(47)E+06 ― 

100Mo(n,2n)99Mo 181 4.84(2)E+09 1.12(0)E+09 6.79(3)E+08 2.00(2)E+08 

27Al(n,a)24Na 1369 4.17(1)E+08 1.12(0)E+08 8.01(4)E+07 3.53(3)E+07 

64Zn(n,2n)63Zn 670 2.01(11)E+07 ― ― ― 

64Zn(n,p)64Cu 1346 2.89(5)E+09 1.52(3)E+09 6.66(18)E+08 3.79(19)E+08 

68Zn(n,a)65Ni 1481 4.03(15)E+06 ― ― ― 

90Zr(n,2n)89Zr 909 3.75(3)E+08 3.01(2)E+08 1.17(7)E+08 4.08(4)E+07 

58Ni(n,2n)57Ni 127 9.37(26)E+07 8.56(17)E+07 3.38(9)E+07 ― 

58Ni(n,p)58gCo 811 8.66(5)E+09 5.36(33)E+09 2.61(1)E+09 1.64(1)E+09 
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(d) JAEA タンデム 𝐸ௗ ൌ 30.4 MeV C/Be 複合コンバータ 

 

  

Reaction 
𝐸ఊ 

[keV] 

Number of produced atoms at end of irradiation [atoms] 

0 deg 15 deg 30 deg 45 deg 

59Co(n,2n)58gCo 811 1.08(1)E+10 4.77(3)E+09 2.07(1)E+09 1.22(1)E+09 

59Co(n,a)56Mn 847 2.56(0)E+08 9.52(3)E+07 4.10(0)E+07 2.66(6)E+07 

65Cu(n,2n)64Cu 1346 4.76(9)E+09 1.94(4)E+09 7.91(20)E+08 4.20(14)E+08 

65Cu(n,p)65Ni 1116 5.48(8)E+07 2.50(7)E+07 7.69(67)E+06 ― 

100Mo(n,2n)99Mo 181 5.20(3)E+09 2.04(1)E+09 8.01(5)E+08 4.96(3)E+09 

27Al(n,a)24Na 1369 8.52(2)E+08 3.58(1)E+08 1.36(1)E+08 7.62(4)E+08 

64Zn(n,2n)63Zn 670 3.24(4)E+08 ― ― ― 

64Zn(n,p)64Cu 1346 3.34(7)E+09 1.78(4)E+09 8.49(27)E+08 6.43(21)E+08 

68Zn(n,a)65Ni 1481 2.04(3)E+07 9.43(26)E+06 ― ― 

90Zr(n,2n)89Zr 909 2.02(1)E+09 1.06(0)E+09 3.81(1)E+08 1.50(1)E+08 

58Ni(n,2n)57Ni 127 6.91(5)E+08 3.45(3)E+08 1.26(2)E+08 4.73(9)E+07 

58Ni(n,p)58gCo 811 9.77(6)E+09 5.30(3)E+09 3.23(2)E+09 2.10(1)E+09 
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4.2.4 応答関数 
 アンフォールディングに使⽤した応答関数の代表例として JAEA タンデム

19.9MeV の応答関数を図 4.3 に⽰す。反応断⾯積と⽐較すると⾦属箔の厚みの影

響で核種ごとの上下関係は変化があるものの反応断⾯積の形状に変化はないこと

がわかる。 

 

 

図 4.3 JAEA タンデム 19.9MeV のアンフォールディングに使⽤した応答関数 
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4.2.5 DEURACS による中性子収量分布の比較 
PHITS によるシミュレーションにより得られた初期推定スペクトルを図 4.4 に⽰

す。この結果から、C 単体に⽐べ Be 単体と複合コンバータの TTNY の⽅が⼤きく、

Be 単体、複合コンバータの TTNY はほぼ同様の TTNY が得られると想定できる。

またこれらの TTNY の特徴として、⼊射重陽⼦エネルギーのおおよそ半分のエネ

ルギー帯に TTNY のピークがみられる点、C 単体コンバータの場合ピークから低

エネルギー部にかけて中性⼦収量が⼩さくなる点、低エネルギー部の⾓度依存性が

⼩さい点が挙げられる。 
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図 4.4 PHITS シミュレーションにより導出した初期推定スペクトル 

 

4.2.6 二重微分中性子収量分布 
⼊射重陽⼦エネルギー19.9 MeV の複合コンバータを使⽤した際の 30deg の結果

と、Weaver ら [18]が有機液体シンチレーターを⽤いた⾶⾏時間法（Time Of Flight: 

TOF 法）を⽤いて計測を⾏った⼊射重陽⼦エネルギー20MeV、Be 単体コンバータ
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の中性⼦収量をそれぞれ図 4.5 に⽰す。図 4.5 からわかるように Weaver らの実験

結果に⽐べ、今回の実験結果には 10MeV 付近に不⾃然なピーク⾒られる。TOF 法

は中性⼦の⾶⾏時間から直接エネルギーを決定するため、TTNY のエネルギーの構

造は正しいと考えられる。そのため、本研究のアンフォールディング結果が真の解

とは異なる局所解を出⼒したと考えられる。この不⾃然なピークは特定の反応を過

⼤評価、もしくは過少評価する事で発⽣したと考えられ、原因となっている反応を

応答関数の形状と照らし合わせることで特定した。不⾃然なピーク構造の原因とな

っていた 100Mo(n,2n)99Mo, 90Zr(n,2n)89Zr の反応をアンフォールディングから除いた

結果を図 4.6 に⽰す。また、Weaver ら, Lhersonneau ら [19], Meulders ら [20]の実験

結果を図 4.6 にともに⽰す。Weaver ら、Meulders らの実験は TOF 法、Lhersonneau

らの実験は多重箔放射化法による計測結果である。 

TTNY から⼊射重陽⼦エネルギーのおおよそ半分のエネルギー帯に TTNY のピ

ークがみられる、C 単体コンバータの場合ピークから低エネルギー部にかけて中性

⼦収量が⼩さくなる、低エネルギー部の⾓度依存性が⼩さい傾向がみられる。これ

らの傾向は物理モデルを基にしたシミュレーション結果、TOF 法による結果の傾

向と⼀致しており妥当な結果であると考えられる。また、これらの傾向は反応過程

によって説明することができ、⼊射重陽⼦エネルギーのおおよそ半分のエネルギー

帯の TTNY のピーク構造は、⼊射重陽⼦の陽⼦がはがれて中性⼦が⽣成される陽

⼦ストリッピングによる構造であると考えられる。また、低エネルギー部は⼊射重

陽⼦が⼀度原⼦に取り込まれ励起状態にした後、励起原⼦が崩壊することで中性⼦

が放出される統計崩壊過程による構造であると考えられる。 

次に多重箔放射化法を⽤いた Lhersonneau らの結果をもとに絶対値について⽐較

する。30 MeV、0 deg の C 単体コンバータにおいて今回の結果とピークの位置は異

なるものの、ピークの最⼤値はおおむね⼀致している。また、Lhersonneau らの 30 

MeV、20 deg の C 単体コンバータの結果は今回の C 単体 15deg の結果のようにピ

ーク構造は⾒られない⼀⽅で、今回の 30 deg の結果とおおむね⼀致しており、中

性⼦の前⽅性は異なるものの統計崩壊過程による等⽅性の⾼い中性⼦については
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おおむね⼀致していると考えられる。中性⼦の前⽅性の違いは、⾦属箔の⼤きさの

違いによる⾓度分解能、ビーム径による前⽅性の違いによるものだと考えられる。 

また、⼊射重陽⼦エネルギー30 MeV 、Be 単体コンバータにおける⾼⾓度の中性

⼦収量のデータは測定例が少なく、今回の実験により核データ研究や RI の製造に

応⽤可能な有益なデータが得られたと考えられる。 

C/Be 複合によって得られた⼆重微分中性⼦収量分布(Double-differential Thick-

Target Neutron Yield: DDTTNY)についてみると、19.9、30 MeV の双⽅において Be 単

体コンバータと形状は⼀致、絶対値についてはわずかに⼩さい値となっていること

がわかる。この結果から複合コンバータを⽤いた場合、Be コンバータと同程度の

中性⼦収量が得られることがわかる。 

また、図 4.7 に DDTTNY に対して中性⼦エネルギー⽅向に積分を⾏った⾓度微

分中性⼦収量分布を⽰す。また、Weaver ら, Lhersonneau ら, Meulders らのデータに

ついても同様の計算を⾏い、結果を図 4.7 に共に⽰す。この結果から TTNY は前⽅

性が強いことがわかる。今回の⼊射重陽⼦エネルギー30 MeV Be 単体コンバータの

⾓度微分中性⼦収量分布において、15 deg と⽐較して 30 deg は同程度の中性⼦収

量を⽰しており、15 deg のデータを過少評価もしくは、30 deg のデータを過⼤評価

している可能性がある。 
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図 4.5 100Mo(n,2n)99Mo, 90Zr(n,2n)89Zr 反応を含むアンフォールディングによる 

中性⼦収量と Weaver らの実験結果 
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図 4.6 今回の実験で導出した DDTTNY と Weaver ら, Lhersonneau ら, Meulders ら

の実験結果 a) ⼊射重陽⼦エネルギー20 MeV 程度、縦軸対数、 

b) ⼊射重陽⼦エネルギー30 MeV 程度、縦軸対数、c) ⼊射重陽⼦エネルギー

20 MeV 程度縦軸線形、d) ⼊射重陽⼦エネルギー30 MeV 程度、縦軸線形 
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図 4.7 ⾓度微分中性⼦収量分布（図中破線は eye guide として追加した） 
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第5章 結論および今後の展望 
 結論 

近年、医療⽤ RI はがんの検査や治療に広く使⽤されている。その中でも 64Cu

は検査⽤、治療⽤の両⽅で利⽤可能な物理的性質を持っており、検査や治療での

実⽤化が期待されている。重陽⼦加速器中性⼦源は 64Cu を含む、医療⽤ RI の製

造への応⽤が検討されており、RI の⼤量製造に適した性質を持っている。本研究

では重陽⼦加速器中性⼦源の中性⼦コンバータに着⽬し、中性⼦収量を維持しつ

つ⾼耐久な中性⼦コンバータとして C と Be を⽤いた複合コンバータの開発を⾏

った。また、複合コンバータの性能調査のため、C, Be 単体と複合コンバータによ

る中性⼦収量を計測し⽐較を⾏った。 

C/Be 複合コンバータは重陽⼦⼊射⽅向の上流側に Be、下流側に C を設置して

ある。この複合コンバータは Be の厚みを平均⾶程よりわずかに薄くすることで重

陽⼦のほとんどを C コンバータ部に停⽌させることができ、ブリスタリングを抑

制可能となっている。これにより、単体 Be コンバータの約 90 倍の耐久性がある

と考えられる。 

また、東北⼤学 CYRIC と JAEA タンデムにて重陽⼦加速器中性⼦源による中性

⼦収量を多重箔放射化法にて計測した。アンフォールディング過程では GRAVEL

コードを使⽤し、実験結果から導出した核種⽣成数を再現する TTNY を導出し

た。この際、逐次近似の初期推定解として PHITS シミュレーションにより得られ

た TTNY、応答関数として JENDL-5 に格納されている反応断⾯積を使⽤した。こ

れにより、⼊射重陽⼦エネルギー30 MeV における単体 C、単体 Be コンバータに

おける 0, 15, 30, 45 deg の TTNY と C/Be 複合コンバータにおける⼊射重陽⼦エネ

ルギー19.9, 30.4 MeV の 0, 15, 30, 45 deg の TTNY を得た。今回の実験結果と

Weaver ら, Lhersonneau ら, Meulders らの実験結果を⽐較すると、今回の結果は

TOF 法を⽤いた Weaver ら, Meulders らの結果と形状がおおむね⼀致し、多重箔放
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射化法を使⽤した Lhersonneau らの結果と絶対値が近い、妥当な結果が得られた

ことがわかった。また、設計した複合コンバータは単体 Be コンバータと⽐較する

と中性⼦収量がわずかに下回るものの、同程度の中性⼦収量が得られることが分

かった。 

 

 今後の展望 
本研究では、理論上 C/Be 複合コンバータが Be 単体コンバータに⽐べてどの程

度耐久性があるかについての結果を⽰した。しかし、実験的に耐久性について議

論することができなかったため、実験的に Be 内に蓄積した重陽⼦数を計測する⽅

法を探っていきたいと考えている。また、実際に RI 製造を⾏う場合、今回の実験

より⾼出⼒で⻑時間の重陽⼦照射が必要となる。このような照射条件において中

性⼦コンバータの耐久性だけでなく、廃熱性能についても考える必要がある。よ

って、耐久性と廃熱性能を両⽴させた中性⼦コンバータの設計も⾏っていきたい

と考えている。 
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