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第 1章

序論

1.1 緒言

放射能は、単位時間あたりの放射性同位元素の崩壊率を表す量であり、国際放射線単位測定委員

会 (ICRU:International Commission on Radiological Units)においてベクレル [Bq]と定義され

ている [2]。

放射性同位元素の崩壊により、アルファ線、ベータ線、ガンマ線などの放射線が放出される。核

種に応じて、放出される放射線の種類、放出率、エネルギーは別々である。それらは、崩壊形式を

用いて説明され、データベースとして公開されている [1,3–10]。ここでは、ベータ線とガンマ線の

放出を同時に伴う崩壊を β-γ 核種と呼び、ガンマ線の放出を伴わずにベータ線の放出のみを伴う崩

壊を起こす核種は純ベータ核種と呼ぶ。

放射能を測定する機器で使用されている検出器は、主にガス検出器、半導体検出器、シンチレー

ション検出器に分類される。その他に、飛跡検出器やチェレンコフ検出器が用いられる場合もあ

る [11]。これらの検出器の出力は、放射線との相互作用による物理現象を増倍して得られる計数値

や電流である。この出力はそれだけでは単に相対的な指標であり、目的とする放射能を知るために

は、測定器の計数効率や感度を校正する必要がある。

校正には、実際の測定条件（性状、幾何条件など）にあわせて、既知の放射能と不確かさを付せ

られた線源を用いる。例えば、加圧型電離箱にはアンプル線源、液体シンチレーションカウンタに

はバイアル線源、ガンマ線スペクトロメトリ装置には点線源や体積線源（U8、マリネリ）が用いら

れる。これらの校正用線源により校正された放射能測定器を正しく使った場合の測定値と不確かさ

は、互いに等価であると言える。

校正用線源の数値の源を辿っていくと、最終的には、他の校正に依らず絶対的に決定される放射

能が与えられる標準器が存在する。放射能の絶対測定装置の一つが 4πβ-γ 同時測定装置であり、

世界各国で現在用いられている放射能の標準器である。

この 4πβ-γ 同時測定装置では、β-γ 核種から放出されるベータ線とガンマ線の計数率に加え、

ベータ線・ガンマ線同時計数率から、測定器の計数効率に依存せずに放射能の真値を決定する。真

値をより小さな不確かさで決定するための技術が、現在でも追求されている。これには、ベータ線
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検出器、ガンマ線検出器、そして、その信号を処理する装置を含む 4πβ-γ 同時測定装置の改良が

含まれる。

試料中に含まれる放射能を測定する手法の一つにガンマ線スペクトロメトリがある。

この手法では、放射性同位元素から放出されるガンマ線を高純度ゲルマニウム半導体検出器、

NaI(Tl)シンチレーション検出器、CsI(Tl)シンチレーション検出器などで検出する。これらの検

出器で、取得される波高分布の中に現れる光電ピークの計数率を得る。核種ごとのガンマ線放出エ

ネルギーに対応した光電ピークの計数率を、校正された計数効率で除して放射能を求める。

ガンマ線スペクトロメトリにおいて測定される核種は、Cs-134や Cs-137などのガンマ線を放出

する核種に限られ、Sr/Y-90などの純ベータ核種は測定できない。

純ベータ核種から放出されるベータ線は比例計数管や液体シンチレーションカウンタで測定さ

れる。ベータ線のエネルギースペクトルは連続分布であり、取得される波高分布にしきい値を設定

し、そのしきい値以上の計数率を得る。その計数率を校正された計数効率で除して放射能が求めら

れる。ベータ線測定の場合、計数効率の校正は実際の測定試料の性状を考慮する必要がある。比例

計数管の場合は線源効率と有効立体角、液体シンチレーションカウンタの場合は化学クエンチ効果

が計数効率に影響する。

核種が混在した試料中の純ベータ核種を測定する場合は、前述のベータ線測定の前に、核種ごと

の化学的特性の違いを利用した分離作業を実施する。これは、前述のベータ線計数率だけでは他の

核種と区別できないからである。化学分離は、酸、塩基などの試薬を用いて、沈殿、溶媒抽出など

の操作を組合わせた作業であり、分析対象核種ごとに操作手順が異なる。

1.2 本研究の背景

1.2.1 福島第一原子力発電所事故後の対応における放射能測定の現状

東日本大震災で発生した津波が原因となり、福島第一原子力発電所で事故が発生し、大量の放射

性物質が空気中、海水中に放出された [12, 13]。広域調査により、福島県を中心とした汚染の状況

が明らかになった [14–16]。また、現在も事故が起きた現場では、高度に汚染された状況下で深刻

なダメージを受けた原子炉の廃炉作業が続けられている [17]。

事故発生の直後の 2011年 3月 15日未明に、茨城県つくば市付近でも 1 µSv h−1 を越えて空間

線量率が上昇した [18, 19]。本研究の筆者は、地面に降下した放射性降下物を拭取って採取した試

料のガンマ線スペクトロメトリから、主な核種は核分裂生成物である放射性ヨウ素等であることを

明らかにした [20]。同年 4月下旬以降には短半減期核種が減衰し、その後の空間線量率を支配する

核種が Cs-134（半減期 2.0644年 [10]）、Cs-137（半減期 30.05年 [6]）であることが次第に明らか

になっていった。

しかし、核分裂により多く生成される核種から純物質の沸点・融点が低い核種を選別する観点

やチェルノブイリ原発事故の経験 [21] から、Sr/Y-90(Sr-90 は Y-90 と平衡状態、半減期 28.80

年 [6])についても広い範囲での汚染が懸念された。実際には、河川水中の Sr/Y-90は 0.1 Bq kg−1
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以下という低い濃度であることが化学分析により明らかにされた [15]。

一方で、事故直後 1 ヶ月以内の測定結果の報告から、食品などへの放射性物質の混入・移行が

明らかになった。経口摂取による内部被ばくは、低い濃度でも長期にわたる影響が懸念される。

そのため、厚生労働省は食品衛生法に基づき、流通食品に対して基準値を定めた [22]。いずれも、

Cs-134 と Cs-137 の放射能濃度合算値に対して設定されている。前述のように低いと報告されて

いる Sr/Y-90の Cs-134、Cs-137に対する混在比を安全側に仮定し、実際の測定対象からは除かれ

ているが、Sr/Y-90を測定することが望まれている。

事故を起こした原子炉は深刻なダメージを受けながら冷温停止状態に至った。それまでの過程に

使用した水や地下から流入する水は汚染された状態であり、膨大な量が貯蔵されている [23]。この

汚染された水などの放射性物質を外部へ漏出することをを防ぎながら、原子炉を安定した状態に

維持しつつ処理を進めていく必要がある。公開されている測定結果において、汚染水に含まれる主

要な核種は Sr/Y-90であると報告されている。したがって、Sr/Y-90はモニタリング対象とすべ

き重要な核種である。この福島第一原子力発電所事故対応のように、測定すべき試料が多い場合に

は、迅速に測定結果を得られることが重要になる。

1.2.2 従来の核種混在試料中 Sr/Y-90測定法の課題

Sr/Y-90が、Cs-134と Cs-137との混在状態にある場合、ベータ線スペクトル測定のみでは、三

核種由来のベータ線による連続した波高が重畳し、個別の放射能を測定することは難しい。そのた

め、Sr/Y-90を分離して定量する必要があり、測定前の試料調製作業に化学分析が利用される。

Cs-134と Cs-137との混在状態にある場合に Sr/Y-90を化学分析する手法は、文部科学省がま

とめた放射能測定法シリーズ No.2 [24]に示されている。この手法では、イオン交換法、発煙硝酸

法、シュウ酸塩法により、Sr/Y-90を Cs-134と Cs-137を化学的に分離でき、灰化処理、濃縮処

理により多様な性状の試料を、低い濃度まで測定対象としている。

しかし、これらの手法では、化学分離により Sr-90と Y-90の平衡が一旦途切れ、再び平衡に至

るまでに 2 週間以上の静置する時間が必要で、測定時間は最低でも 2 週間が必要である。そもそ

も、この分析マニュアルは長期にわたり採取された放射性降下物試料などを分析する場合を想定し

ており、所要時間の他にも、分析にかかる使用試薬、器具装置はその目的に対して設定されている。

放射能測定法シリーズ No.23 [25]にある手法や、フィルター [26]による分析でも、試料やイオ

ン交換膜の化学処理における操作に専門的な知識が必要である。

前述した福島第一原子力発電所事故後の測定のニーズに、この既存の測定法を適用した場合を考

えると、以下の点が指摘される。

1. 測定できる下限量は、Cs-134と Cs-137の放射能に対して 0.1 % 以下であり、十分である。

2. 化学分析に必要とされる技能レベルが高く、ガンマ線スペクトロメトリのように一般的に実

施することは難しい。

3. 化学分析にかけられる測定時間の短縮が求められている。
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4. 装置の小型・簡略化により、実施できる環境を一般化することが望ましい。

5. 化学分析とベータ線測定に関わる不確かさ、または、不確かさの算出法が明らかにされてい

ない。

上述の 2～5は、既存の手法に改善が求められている点である。

1.2.3 放射能計量標準における純ベータ核種測定の課題

放射能の標準器である 4πβ-γ 同時測定装置では、β-γ 核種だけでなく純ベータ核種の放射能も

絶対測定により決定できる。

純ベータ核種測定の場合、β-γ 核種に純ベータ核種を混合して核種混在試料を作成する。β-γ 核

種のベータ線計数効率が 100 % になる条件では、純ベータ核種に対してベータ線計数効率が 100

% になると考えられることを利用して、純ベータ核種の放射能を絶対測定する。これは、効率ト

レーサ法と呼ばれ、2章で詳細を述べる。

この効率トレーサ法は各国の計量標準機関で利用されている。Cs-137の放射能の絶対測定にも

利用されており、各国間の測定結果は良く一致している [27]。

しかし、これまでに、この効率トレーサ法をモニタリングを目的とした一般環境試料中の純ベー

タ核種に適用した例はなく、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90が混在した試料の測定を検討した例もない。

効率トレーサ法は絶対測定であるために、既存の Sr/Y-90放射能測定法では測定不確かさの主

因の一つになる計数効率の校正による不確かさによる影響はない。また、試料中での自己吸収を考

慮した線源効率の不確かさにも影響されない。この点は、効率トレーサ法を用いた場合の利点で

ある。

1.3 本研究の目的

本研究では、新たに核種混在試料中の純ベータ核種の放射能を測定する手法を確立することを目

的とし、大立体角を有するベータ線検出器とガンマ線検出器を組み合わせた装置を開発する。この

測定手法と装置により、実際に核種混在試料中の純ベータ核種の放射能を測定できることを明示

する。

この目的に対して、次の項目が必要であると考えた。

1. 測定原理の考案

効率トレーサ法の適用を拡大し、ガンマ線スペクトロメトリと組合わせて純ベータ核種の放

射能を測定する方法を組み立てる。

2. 測定装置・測定手順の整備

原理に基づき測定するために、備えられるべき装置とそれを使用する手順を整える。

3. 測定結果の評価

装置からの出力を解析し、測定される Sr/Y-90放射能とその不確かさを評価する。
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本研究での測定対象は、福島第一原子力発電所事故での放出核種を念頭に、Cs-134、Cs-137、

Sr/Y-90の混在試料とする。

1.4 本論文の構成

第 1章では、本研究の背景を示し、本研究で取組む測定法に関する背景について述べ、本研究の

目的を示した。

第 2章では、本研究の測定法の原理を記述する。既存の測定法である 4πβ-γ 同時計数法とガン

マ線スペクトロメトリを組合わせ、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90核種混在試料の放射能測定に応用

した手法を示す。

第 3章では、本測定法の原理を実証するための実験について述べる。実験のために用意された装

置を示し、測定結果と不確かさについて示す。この結果から、本測定法に用いられる装置への課題

を抽出する。

第 4章では、ベータ線検出器について検討を行う。ベータ線検出器として選定されたプラスチッ

クシンチレーション検出器について、計数効率の改善を目的として、蛍光発生から信号取得までの

過程について、実験的に検討する。

第 5章では、4πβ-γ 同時計数法における効率外挿曲線を模擬するためのシミュレーションについ

て述べる。このシミュレーションのために開発する放射性核種の崩壊に沿ったベータ線・ガンマ線

同時放出モンテカルロ計算プログラムの内容を示す。計算プログラムが正しく動作することを検証

する。このシミュレーションにより、効率外挿曲線を変化させるパラメータについて検討を行う。

第 6章では、本測定法のための測定装置を作製し、その測定結果を評価する。この本測定法で測

定できる Sr/Y-90放射能測定について述べる。

第 7章では、本論文全体を総括し、結論と今後への展望を述べる。
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第 2章

放射能測定手法の検討

第１章では、本研究で大立体角のベータ線、ガンマ線検出器を用いた装置を開発し、核種混在試

料中の純ベータ核種を測定する手法を確立することを目的として述べた。

本章では、下記について述べ、Cs-134と Cs-137の混在試料中の Sr/Y-90を例に挙げて、核種

混在試料中のベータ核種の放射能を測定する原理を示す。

• 4πβ-γ 同時計数法のこれまでの研究と現状の課題

• 本研究で確立する Cs-134と Cs-137が混在した試料中の Sr/Y-90放射能を測定する方法

• 使用するベータ線検出器とガンマ線検出器の選択

2.1 4πβ-γ 同時計数法のこれまでの研究と現状の課題

大立体角でベータ線とガンマ線を測定することにより、校正によらず放射能を絶対的に決定でき

る測定法の一つが 4πβ-γ 同時計数法である。表 2.1に 4πβ-γ 同時計数法を含む放射能の計量標準

に関する研究の参考文献の一覧を示す。これらの中に、4πβ-γ 同時計数法に関する研究が数多く含

まれ、現在に至るまでの国際的な議論の動向を知ることができる。

4πβ-γ 同時計数法に関するこれまでの研究

本研究で用いる 4πβ-γ 同時計数法の過去の研究と現在の課題について述べる。

検出器の計数効率に依存せずに放射能を絶対測定する手法は J.V. Dunworthにより初めて示さ

れた [28]。その後、現在の 4πβ-γ 同時計数法で用いられる効率外挿法が、1959年 P.J. Campion

により示され [29]、それ以来、各国の計量標準機関で用いられるようになった。翌年には、複雑な

崩壊形式を持つ β-γ 核種への適用の可能性が示され、純ベータ核種への効率トレーサ法へ拡張され

ている [53]。

我が国においても、1965年に河田により 4πβ-γ 同時計数法における計数統計の影響について考

察されている [54]。

1973年には A.P. Baergにより、この効率外挿法について具体的な手法が系統的に示され [55]、
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表 2.1 放射能の標準測定に関する主な参考文献、書籍、Proceedingsの一覧

著者、雑誌、学会名 Ref.

1940 J.V. Dunworth [28]

1959 P.J. Campion [29]

1963 ICRU report 10c [30]

1966 W.B. Mann [31]

1967 IAEA Symposium on Standardization of Radionuclide [32]

1968 ICRU report 11 [33]

1971 ICRU report 19 [34]

1972 Y. Kawada [35]

1973 1st International summer school on radionuclide metrology [36]

1978 NCRP report 58 [37]

1980 ICRU report 33 [38]

1981 放射能標準体・標準線源とその使用法 [39]

1983 ICRM 9th meeting [40]

1983 電総研彙報-放射線特集 [41]

1994 ICRM’93 [42]

1994 ICRU report 52 [43]

1998 ICRM’97 [44]

2000 ICRM’99 [45]

2002 ICRM’01 [46]

2004 ICRM’03 [47]

2006 ICRM’05 [48]

2007 Metrologia-Special issue on radionuclide metrology [49]

2008 ICRM’07 [50]

2010 ICRM’09 [51]

2012 ICRM’11 [52]

外挿による不確かさについて議論されている。効率外挿曲線に対して、宮原が計算した計数効率か

ら最適な外挿曲線の形状について考察を加え [56]、効率外挿に用いる近似曲線についてベータ線計

数効率が高い場合は線形近似を利用し、低い場合はできるだけ低次の多項式近似を利用することを

提唱している。しかし、効率外挿曲線については、1994年 ICRUによる放射能測定のための計数

法に関するレポート [43]の後も、C. Bobinによりレビューされ [57]、現在も議論に決着は付いて

いない。

この C. Bobinによるレビューでは、それまでに示された 4πβ-γ 同時計数装置におけるベータ線

検出器の種類についても述べている。大きく分けて、比例計数管方式とシンチレーション方式に分
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けられる。

比例計数管方式は、ガスフロー式と加圧式に分類される。従来よりの 4πβ-γ 同時計数装置のベー

タ線検出器では、ガスフロー式比例計数管の容器内に試料を内包する方式が多く用いられている。

加圧型比例計数管では、低エネルギー領域の検出イベント情報を波高で得られるようになり、効率

外挿曲線を測定回路のしきい値の変化により得ることができる [58]。

一方のシンチレーション方式では、より多い量の試料を保持できる液体シンチレーションカウン

タを用いた装置が見られ、我が国の電子技術総合研究所（電総研、産業技術総合研究所の前身）に

おいても由良により開発された [59]。そして、本研究で採用するプラスチックシンチレーション検

出器の適用については、河田により提案された [60]。

4πβ-γ 同時計数装置に関する研究は、信号取得系統にも及んでいる。従来はアナログ電子回路で

計数した結果だけを取得していた。それに代わり、リストモードで動作する ADCを用いて信号を

取得し、ソフトウェア解析で計数する方式を採用した装置も見られる [61]。

これらの 4πβ-γ 同時計数法に関する研究は、世界共通の SI 単位に直結する放射能の一次標準

（Primary standard）を、真値に近づけ、その不確かさをより小さくできる測定に向けた課題を克

服していくことを目指している。

日本国内の放射能計量標準

4πβ-γ 同時計数法は、日本国内の放射能の計量標準においても一次標準として用いられている。

ここで、その利用の現状と課題を述べる。

(独) 産業技術総合研究所（産総研）では国の計量標準となる一次標準を維持している。校正事

業者の維持している二次標準を通じて、一般の測定器の校正への計量標準の利用を支えている（図

2.1）。JCSS(Japan Calibration Service System、計量法に基づく計量トレーサビリティ制度)に

おける校正事業者は、(独) 製品評価技術基盤機構により登録されている [62]。放射能分野では、

（公社）日本アイソトープ協会、（公財）日本分析センターが登録事業者であり、校正用の標準線源

がユーザーに頒布されている [63]。

一方で、産総研は他国の計量標準機関との国際比較に参加し、自らの測定値が国際的に等価であ

り、不確かさが十分に小さいことを公示している [64]。

産総研にある放射能の一次標準は複数の標準器による群（特定標準器群）で構成され、多様な核

種に対応している。一次標準の特定標準器群には、高い安定性を持つ加圧型電離箱 [65, 66]、ガン

マ線スペクトロメトリにより幅広い核種に対応できる高純度ゲルマニウム半導体検出器、純ベー

タ核種などを対象とする液体シンチレーションカウンタなどが含まれている。これらの測定器は、

4πβ-γ 同時測定装置による絶対測定で放射能濃度が与えられた標準溶液により校正される。

図 2.2に現在の産総研で使用されている 4πβ-γ 同時測定装置の写真を示す。この装置の詳細に

ついては、河田により示されている [35,67]。

装置全体は、幅 80 cm、高さ 111 cm、奥行 56 cmで厚さ 6 cm以上はある鉛遮蔽体で周囲を囲

まれている。ベータ線検出器は直方体形状のガスフロー式比例計数管であり、上下に 2台の円柱型

直径 3インチ高さ 3インチの NaI(Tl)シンチレーション検出器（Oken製、12B12）をガンマ線検
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出器として配置している。

測定試料は、薄膜の VYNS [68]上に滴下した（図 2.3）後に、乾燥させ比例計数管の中央に配置

する。試料から上下に放出されるベータ線による電離現象を上下それぞれの比例計数管で捉える

（図 2.4）。この VYNS膜はベータ線の吸収を最小とするために極めて薄く、丁寧に扱わなければ簡

単に破れてしまう（図 2.5）。薄膜線源の作成法については Pateらによる論文 [68]の他に、NCRP

Report 58にも記されている [37]。

この VYNS膜の取扱には操作に習熟した技術者が細心の注意を払う必要があり、より安定した

測定作業に向けて改善が望まれる。この場合のベータ線検出器には、より高い計数効率を持ち、堅

牢性が高いことが求められる。

この 4πβ-γ 同時測定装置を使用した実際の作業は次の通りである。

まず、VYNS膜を真鍮ワッシャー上に作製する。この真鍮ワッシャーのサイズが比例計数管の

試料装填部のサイズと一致する。VYNS 膜はその両面を金で蒸着する。これは、絶縁体である

VYNS膜により、比例計数管内の電場の乱れが起きることを防ぐためである。VYNS膜上に放射

性水溶液 10-20 mg程度を滴下乾燥させる。この滴下された水溶液には、乾燥後の試料が均一に分

布し散逸することを防ぐための媒体として播種剤（Ludox、SM30)を約 8000倍に希釈した溶液も

加える [69]。以上で、試料調整作業は完了し、比例計数管内の試料装填部にセットし、PRガスな

どの電離有感ガスをゆっくりとフローした状態で測定を実施する。

この比例計数管と NaI(Tl) シンチレーション検出器からの信号を処理するための測定回路の典

型例を図 2.6に示す。この回路で、4πβ-γ 同時測定法を成立させるために、ベータ線計数率、ガン

マ線計数率、両者の同時計数率を測定する。

ベータ線検出器である比例計数管からの信号は、前置増幅器、波形整形増幅器で十分に大きな波

高の信号に増幅され、より低いエネルギーのベータ線まで計数されるように配慮する。増幅された

ベータ線信号は、シングルチャンネルアナライザで読み取られ、適切な遅延時間で上下の比例計数

管での計数を足し合わせる。ガンマ線検出器である NaI(Tl) シンチレーション検出器からの信号

は合算され、足し合わされた信号として波高分布を得る。その波高分布に対して、目的とするガン

マ線波高ゲートに相当する信号はシングルチャンネルアナライザで読み取られる。そして、ベータ

線信号とガンマ線信号の同時計数を計数する。

この回路では、後述される測定回路のように、オフラインでベータ線計数効率を変化させること

ができず、測定結果を解析する処理能力が低い。また、得られる情報量が少ないために、測定に問

題があった場合に、対応が遅れる。

測定結果の解析により、測定試料上に用意された放射能は、4πβ-γ 同時計数法で絶対的に決定

され、滴下した溶液の重量から、もとの放射性溶液の放射能濃度が導出される。この放射能濃度か

ら、前述の特定標準器群内の機器が校正される。
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図 2.1 計量トレーサビリティ制度による一次標準と測定器のつながりを表す模式図

図 2.2 産業技術総合研究所に設置されている 4πβ-γ 同時計数装置
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図 2.3 VYNS膜上に滴下された測定対象となる水溶液試料

図 2.4 比例計数管にセットされた測定試料

図 2.5 破れてしまった VYNS膜
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図 2.6 典型的な 4πβ-γ 同時計数装置の測定回路
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2.2 Cs-134と Cs-137の混在試料中の Sr/Y-90放射能測定法

本論文により提案する Sr/Y-90放射能測定法では、測定対象となる試料に対して大立体角のベー

タ線検出器とガンマ線検出器を用いる。これらの検出器におけるベータ線計数率、ガンマ線計数

率、ベータ・ガンマ線同時計数率から、4πβ-γ 同時測定法により試料からの全ベータ線放出率を絶

対測定する。一方、同じ装置に含まれているガンマ線検出器を用いたガンマ線スペクトロメトリに

より Cs-134と Cs-137の放射能を測定し、ベータ線放出率を求める。この全ベータ線放出率から

Cs-134と Cs-137のベータ線放出率を差し引くことにより、Sr/Y-90の放射能を測定する。

この手法により、化学分離を用いずに混在試料中の Sr/Y-90放射能を測定することが可能にな

る。これまでに 4πβ-γ 同時測定法で使用されていた効率トレーサ法を 3核種混在試料に適用を拡

大し、ガンマ線スペクトロメトリと組合せることにより Sr/Y-90の放射能測定を可能にする。測

定される全ベータ線放出率は絶対測定に基づいており、自己吸収の違いなどにより変化する試料の

線源効率には依存しない。

2.2.1 4πβ-γ 同時計数法による全ベータ線放出率の絶対測定

ここでは、4πβ-γ 同時計数法により核種混在試料からの全ベータ線放出率が絶対測定されること

を示す。

はじめに、ベータ崩壊のブランチが 1つの単純な β-γ 核種のみが含まれる試料を想定する。この

場合、β-γ 核種に対してベータ線検出器とガンマ線検出器の計数率 ρβ、ργ と、両方の検出器の同

時計数率 ρCoin から放射能 Aを測定できる。

A =
ρβργ

ρCoin
=

Aεβ × Aεγ

Aεβεγ
(2.1)

式 2.1において、εβ、εγ はベータ線検出器とガンマ線検出器の計数効率を表している。結果とし

て計数効率は分母分子で約分され、放射能 Aは計数効率に依存せずに測定できることを表してい

る。実際のベータ線検出器では、ベータ線検出以外にわずかながらガンマ線と内部転換電子を計数

する。式 2.2では、それを考慮している。

ρβ = A

[
εβ + (1 − εβ) ×

(
εβγ + αεce

1 + α

)]
(2.2)

ργ = A
εγ

1 + α
(2.3)

ρCoin = A

[
εβεγ

1 + α
+ (1 − εβ) × εc

]
(2.4)

εβγ、εce はベータ線検出器でのガンマ線計数効率と内部転換電子計数効率、εc はベータ線検出

器とガンマ線検出器でガンマ線を同時計数する計数効率、αは全内部転換係数を表す。式 2.2の第
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2項がガンマ線と内部転換電子のベータ線検出器での計数率を表す。式 2.4における第 2項は、ガ

ンマ線波高分布においてコンプトン成分として現れるため、ガンマ線計数を光電ピーク領域に設定

することにより、その影響を抑えられる。式 2.2～2.4から、放射能 Aと計数率 ρβ、ργ、ρCoin の

関係は次のように表される。

ρβργ

ρCoin
= A

[
1 +

(1 − εβ)
εβ

×
(

εβγ + αεce

1 + α

)]
(2.5)

ρCoin

ργ
= εβ (2.6)

式 2.5の第 2項は、図 2.7に示すように試料 εβ → 1で、(1−εβ)
εβ

→ 0となりベータ線検出器のガ

ンマ線計数率と内部転換電子計数率が補正され、真の放射能が求められる。実際の測定では、同時

計数率とガンマ線計数率の比から求められる εβ を変化させ
(1−εβ)

εβ
→ 0に外挿する方法を用いる。

εβ を変化させる具体的な方法には、試料周りに薄膜を被せる方法や、ベータ線計数のしきい値を

上げていき εβ を少しずつ削る方法などがある。これを効率外挿法と呼ぶ。また、
(1−εβ)

εβ
を、ここ

では P-Valueと呼ぶ。

図 2.7 ベータ線計数効率と P-Valueの関係
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複雑な崩壊形式を持つ核種における 4πβ-γ 同時計数法

次に、Cs-134のように、複数のベータ崩壊の分岐を持つ核種が含まれる試料を想定する。この

場合の計数率は次のように表される。

ρβ = A
∑

i

pi

[
(εβ)i +

{
1 − (εβ)i

} ×
{

(εβγ)i + (αεce)i

1 + αi

}]
(2.7)

ργ = A
(εγ)k

1 + αk
(2.8)

ρCoin = A

[
(εβ)k × (εγ)k

1 + αk
+

{
1 − (εβ)k

} × (εc)
]

(2.9)

式 2.7～2.9における添字 iは、i番目の分岐とそれに続く γ 線を放出する遷移を表す。ガンマ線

計数領域を設定した遷移とそれに先行するベータ崩壊の分岐については添字 k を付した。pはベー

タ崩壊の分岐比を表す。式 2.9における第 2項も、ガンマ線計数を光電ピーク領域に設定すること

により、その影響を抑えられる。式 2.7～2.9から、次式が得られる。

ρβργ

ρCoin
= A

[∑
i

pi (εβ)i

(εβ)k

+

{
1 − (εβ)k

}
(εβ)k

×
∑

i

[
pi

{
1 − (εβ)i

}{
1 − (εβ)k

} × (εβγ)i + (αεce)i

1 + αi

]]
(2.10)

ρCoin

ργ
= (εβ)k (2.11)

式 2.10において、(εβ)k → 1のとき、(εβ)i → 1となり、下式のように単純化される。

ρβργ

ρCoin
→ A (2.12)

ここで、
∑

i pi = 1である。また、式 2.10について、下記のような形式に書き換えることがで

きる。

高いベータ線計数効率の領域では、下式 2.13の (εβ)i − (εβ)k が 1 − (εβ)k に対してほぼ比例関

係であると考えられる。

(εβ)i

(εβ)k

= 1 +
(εβ)i − (εβ)k

(εβ)k

≈ 1 +

{
1 − (εβ)k

} × c

(εβ)k

(2.13)

これにより、式 2.10の第 1項は、次のように表される。

∑
i

pi (εβ)i

(εβ)k

=
∑

i

[
pi ×

[
1 +

{
1 − (εβ)k

}
(εβ)k

× c

]]
= 1 +

{
1 − (εβ)k

}
(εβ)k

×
∑

i

pic (2.14)
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式 2.14の
∑

i picを C とすると、式 2.10は、次のようにも表される。

ρβργ

ρCoin
= A

[
1 +

{
1 − (εβ)k

}
(εβ)k

×
[∑

i

[
pi

{
1 − (εβ)i

}{
1 − (εβ)k

} × (εβγ)i + (αεce)i

1 + αi

]
+ C

]]
(2.15)

三核種混在試料における 4πβ-γ 同時計数法

次に、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90が混在した状態を考える。Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90のベー

タ線、ガンマ線の主な放出を伴う崩壊形式を図 2.8、図 2.9、図 2.10に示す。

この場合、ベータ線検出器とガンマ線検出器の計数率 ρmix
β 、ρmix

γ と、両方の検出器の同時計数

率 ρmix
Coin は次のように表される。

ρmix
β = A134

∑
i

p134
i

(
ε134
β

)
i
+

{
1 − (

ε134
β

)
i

}
×


(
ε134

βγ

)
i
+

(
α134ε

134
ce

)
i

1 + (α134)i




+ A137

[
ε137
β + p137

1 ×
(

ε137
βγ + α137ε

137
ce

1 + α137

)]
+ ASrε

Sr
β (2.16)

ρmix
γ = A134

(
ε134

γ

)
k

1 + (α134)k

+ A137 × p137
1 × ε137

γ

1 + α137
(2.17)

ρmix
Coin = A134


(
ε134
β

)
k
× (

ε134
γ

)
k

1 + (α134)k

+
(
1 − ε134

β

) × ε134
c

 (2.18)

式 2.16～2.18における添字 134は Cs-134由来、137は Cs-137由来、Srは Sr/Y-90由来の変

数を意味する。Sr/Y-90の放射能 ASr は、永続平衡の関係にある Sr-90と Y-90の合算値を表す。

p137
1 は Cs-137から Ba-137mへの崩壊分岐比を表す。

式 2.16の ρmix
β は、核種混在状態での全ベータ線計数率を表す。Cs-134由来はベータ線計数率

に加え、ガンマ線と内部転換電子の計数率がある。Cs-137由来も同様であるが、第 2項に (1 − εβ)

がかかっていない。これは、Cs-134由来は「ベータ線を計数せず」かつ「ガンマ線および内部転

換電子を計数する」場合のみが影響されるのに対して、Cs-137由来はベータ線の計数によらず単

純にガンマ線および内部転換電子の計数が加えられることを意味する。これは、図 2.9の崩壊形式

の中で、Cs-137のガンマ線、内部転換電子が長い半減期（2.5分）を持つ Ba-137mからのガンマ

崩壊に由来しており、Cs-137からのベータ線放出と Ba-137mからのガンマ線放出は別々のタイミ

ングで放出されるためである。Sr/Y-90由来は、純ベータ核種であるためベータ線による計数のみ

である。

式 2.17は、核種混在状態での全ガンマ線計数率における、Cs-134と Cs-137由来の計数率を表

す。Cs-137由来のガンマ線は 662 keVのみであり、それ以上のエネルギー領域のガンマ線計数率

だけを考慮すれば第 2項は完全に無視される。
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式 2.18は、核種混在状態での全同時計数率を表すが、式 2.4からは変化しない。これは、Cs-137

由来のガンマ線はベータ線とは同時に放出されず、Sr/Y-90からはガンマ線が放出されないためで

ある。式 2.4の場合と同様に、式 2.18の第 2項は、主なガンマ線計数を光電ピーク領域に設定す

ることにより、さらに、その影響を抑えられる。

以上より、下式 2.19が得られる。

ρmix
β ρmix

γ

ρmix
Coin

= A134

∑
i

p134
i

(
ε134

β

)
i(

ε134
β

)
k

+

{
1 −

(
ε134

β

)
k

}
(
ε134

β

)
k

×
∑

i

p134
i

{
1 −

(
ε134
β

)
i

}
{

1 −
(
ε134

β

)
k

} ×

(
ε134

βγ

)
i
+

(
α134ε

134
ce

)
i

1 + (α134)i


+ A137

[
ε137
β

ε134
β

+
1

ε134
β

× p137
1 ×

(
ε137
βγ + α137ε

137
ce

1 + α137

)]
+ ASr

εSr
β

ε134
β

(2.19)

式 2.19 において、Cs-134 のベータ線計数効率が１に効率が外挿されるとき（
(
ε134

β

)
k
→ 1）、

Cs-134の各ベータ崩壊の分岐に対する計数効率や Cs-137と Sr/Y-90のベータ線計数効率も 1に

外挿される（
(
ε134
β

)
i
→ 1、ε137

β → 1、εSr
β → 1）*1。この場合、式 2.19は、下式 2.20のように単

純化される。

ρmix
β ρmix

γ

ρmix
Coin

→ A134 + A137

[
1 + p137

1 ×
(

ε137
βγ + α137ε

137
ce

1 + α137

)]
+ ASr (2.20)

式 2.20の Cs-137由来の内部転換電子の放出割合 α137 は 0.1102 [6]である。その内部転換電子

は 600 keV以上の十分に高いエネルギーを持つため、計数効率 ε137
ce は 1に限りなく近い。ベータ

線検出器でのガンマ線計数率 ε137
βγ は、できるだけ小さくなるように配慮する。

*1 この場合のように、Cs-134の計数効率の変化を用いて、Cs-137と Sr/Y-90の計数効率を 100 % の点に外挿する
手法は、効率トレーサ法と呼ばれる。これは、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90に共通してベータ線放出エネルギースペ
クトルが連続であり、ベータ線検出器のベータ線計数効率が外挿領域で極点を持たないことにより、適用可能である。
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図 2.8 Cs-134の崩壊形式 [1]

図 2.9 Cs-137の崩壊形式 [1]
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図 2.10 Sr/Y-90の崩壊形式 [1]
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2.2.2 Cs-134と Cs-137放射能の測定

Cs-134と Cs-137の分離

核種混在試料中の Sr/Y-90放射能を、式 2.20で測定される全ベータ線放出率からの差し引きで

測定するために、Cs-134と Cs-137放射能は個々に測定される必要がある。

ガンマ線を放出する核種は、光電ピークの計数率から放射能を測定できる。この光電ピーク計

数率の取得のために高いエネルギー分解能を持つ高純度ゲルマニウム半導体検出器がよく用いら

れる。

しかし、4πβ-γ 同時計数装置で用いられるガンマ線検出器は、ベータ線検出器との計数統計のバ

ランスを取るために、大立体角での高い計数効率が求められるため、必ずしも高純度ゲルマニウム

半導体検出器の利用が最適ではない。それに代わり、立上がり・立下がり時定数が早く、高い発光

効率と大きな実効原子番号と密度であり、高い計数効率を持つ NaI(Tl)シンチレーション検出器が

よく用いられる。

しかし、NaI(Tl) シンチレーション検出器の典型的な波高分解能は、Cs-137 の 662 keV 光電

ピークで半値幅 7 % 程度であり、Cs-134との混在状態では 605 keVが互いに妨害ピークとなる。

これに対して、従来より関数フィッティングによる弁別 [70]など、波高分布上でのフィッティン

グによる弁別は検討されてきた。

本研究では、Cs-134と Cs-137のガンマ線波高分布を、ベータ線検出と同時計数であるかどうか

の条件に基づき分離を行う。これは、図 2.8、図 2.9の崩壊形式に示したように、Cs-134はベータ

線放出と同時にガンマ線放出が起きるのに対して、Cs-137は同時にガンマ線放出を行わないため

である。

リストモード測定とオフライン解析

本研究では、ガンマ線波高分布をベータ線波高分布と取得したタイミングを対応付けられたリス

トモードで測定することにより、Cs-134と Cs-137を分離する。

表 2.2に、リストモード測定による出力結果の例を示す。記録される波高情報は、同じ時間の間

隔（通常、数マイクロ秒から 20マイクロ秒程度）の間に入力された波高値である。出力結果の中

でベータ線の波高値が記録されている結果だけを取り出せば、Cs-137由来のガンマ線波高値は取

り除かれ、Cs-134のみのガンマ線波高分布が得られる。ただし、ベータ線を計数できていない割

合で、Cs-134の波高分布も減少してしまう。

この波高値の処理は、実際の測定の後、オフラインで実行できる。4πβ-γ 同時計数装置でのベー

タ線検出器とガンマ線検出器の出力波高値をリストモードで取得すれば、オフライン解析で Cs-134

と Cs-137を分離測定できる。

なお、この方式に依れば、天然放射性同位元素である K-40 由来の 1461 keV 光電ピークと

Cs-134由来の 1401 keV光電（サム）ピークも分離できる。図 2.11に K-40の主な崩壊形式を示

す。K-40由来の 1461 keVガンマ線の中で、バックグラウンドに存在する外部からの成分は、ベー
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表 2.2 リストモード測定における出力結果の例

Trigger Pulse height (β) Pulse height (γ)

#1 409 605 (Cs-134)

#2 0 662 (Cs-137)

#3 74 796 (Cs-134)
...

...
...

図 2.11 K-40の崩壊形式 [1]

タ線検出との同時検出条件によりガンマ線波高分布から除かれる。試料中に K-40 が含まれる場

合も、1461 keVガンマ線はベータ線検出との同時検出条件により、ガンマ線波高分布から除かれ

る。これは、1461 keVガンマ線は、軌道電子捕獲の後に放出され、軌道電子捕獲に伴い放出され

るオージェ電子はエネルギーが極めて低く、ベータ線検出器で計数されないためである。
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2.3 測定可能な Sr/Y-90放射能の Cs-134と Cs-137放射能に対する

下限混在比

本測定法による測定可能な Sr/Y-90放射能の下限量は、混在している Cs-134と Cs-137放射能

の測定不確かさに依存する。

Gilmore [71]による定義の棄却限界（得られる正味計数値が意味を持つレベル）におけるバック

グラウンド計数率の変動を、ここでは Cs-134と Cs-137の測定不確かさと代用する。

LC =
√

2kCσ (2.21)

σ は Cs-134と Cs-137の不確かさの合成とし、kC はここでは両側信頼度が 95.45% となる 2.00

とする。式 2.21により計算される棄却限界は、Cs-134と Cs-137の合計のベータ線放出率に対し

て与えられる。

試料中の Cs-134と Cs-137の放射能が低い場合、ガンマ線スペクトロメトリの不確かさが大き

くなり、同じ測定時間での計数統計による不確かさも増加する。また、天然放射性核種であるK-40

が試料に含まれる場合は、K-40の測定不確かさも、Cs-134、Cs-137と同じように影響する。

2.4 ベータ線検出器の選択

2.1 節で述べたように、4πβ-γ 同時計数装置のベータ線検出器には、比例計数管、液体シンチ

レーションカウンタ、プラスチックシンチレーション検出器が用いられる。

本研究で検討する測定法には、実施対象が広いことが望まれ、ベータ線検出器には堅牢性が求め

られる。そのため、VYNS膜のような薄膜線源を用いることはできない。また、液体シンチレー

ションカウンタは試料性状によりクエンチ効果が影響する可能性がある。また、使用状況によって

は引火性が問題になることも考えられる。そこで、本研究ではプラスチックシンチレーション検出

器をベータ線検出器として選択する。

プラスチックシンチレーション検出器の場合の試料は、プラスチックシンチレータの上で調製

し、もう 1枚のプラスチックシンチレータを被せて試料を封じる。この作業には特別な技能を必要

としないにも係わらず、自己吸収を最小にしながら 4π 方向に高い感度を持つ。そして、試料を封

じたプラスチックシンチレータは試料容器としての役割を果たす。

このプラスチックシンチレーション検出器を 4πβ-γ 同時計数装置に用いた測定は河田により行

われている [60]。

河田による研究では、ベータ線検出器とガンマ線検出器の組み合わせた装置で、ガンマ線計数効

率を最大にするために、ベータ線検出器にプラスチックシンチレーション検出器、ガンマ線検出器

に 5” x 5”に直径 30 mmの孔を開けた井戸型 NaI（Tl)シンチレーション検出器を用いた。プラス

チックシンチレータを NaI（Tl)シンチレーション検出器の井戸底部に配置し、井戸開口部にプラ
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スチックシンチレーション検出器の光電子増倍管を配置した。

この河田により示されたプラスチックシンチレーション検出器を用いた 4πβ-γ 同時計数装置に

ついては、測定される放射能の不確かさを最小化するための検討が行われていない。特にプラス

チックシンチレーション検出器でのベータ線計数効率を最大にするための検討は行われていない。

核種混在試料中の純ベータ核種の測定も試みられてはいない。

2.5 ガンマ線検出器の選択

高い計数効率で測定できる無機シンチレーション検出器は 4πβ-γ 同時計数装置のガンマ線検出

器に適しており、現在では主に NaI(Tl)シンチレーション検出器が用いられている。しかし、今後

は別のシンチレータが用いられる可能性がある。

Knollによる著書 [72]における無機シンチレーション検出器一覧では、NaI(Tl)と同様なCsI(Tl)

のようなアルカリハライドの他にも、SrI2(Eu)も高い発光量 [73]として掲載されている。その他

にも、CeBr3 [74,75]や Ce:GAGG [76]も優れた波高分解能が報告されている。LaBr3（Ce）も高

い発光量が報告されている [77, 78]が、シンチレータ自体に含まれる放射性物質による自己発光が

バックグラウンドに影響することが懸念される。このように、シンチレーション検出器は現在も精

力的に新規開発が続けられている。

シンチレータの密度、実効原子番号、発光量は、シンチレーション検出器で取得されるガンマ線

波高分布を決める重要な情報になる。立上がり・立下がり時間は、ベータ線検出器との同時計数の

ために十分に早いことが求められる。また、潮解性が低く、堅牢性などの機械的特性が優れていれ

ば、設計の自由度を高められる。さらに、光電変換素子として光電子増倍管に変わり半導体検出器

が用いられるようになれば、装置全体を飛躍的に小さくできる。

このような状況であるが、本研究では、従来通り NaI(Tl)シンチレーション検出器を用いること

とし、今後のシンチレータ開発の動向により新規材料の採用を検討することとする。

2.6 本章のまとめ

本章では、4πβ-γ 同時計数装置のこれまでの研究を述べた。現在でも不確かさ低減に向けた課題

に対して研究が続けられており、効率外挿曲線について現在も議論に決着が付いていないことを述

べた。現在の日本国内の標準器である 4πβ-γ 同時計数装置の内容を示した。

4πβ-γ 同時計数装置でもある大立体角のベータ線検出器とガンマ線検出器を用い、本論文で提案

する核種混在試料中の純ベータ核種の放射能測定法について、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90を例と

して述べた。効率トレーサ法の拡張により絶対測定される全ベータ線放出率から、ガンマ線スペク

トロメトリにより測定される β-γ 核種のベータ線放出率を差し引くことにより、純ベータ核種の放

射能を求められることを示した。

本測定法により測定可能な Sr/Y-90放射能を Cs-134と Cs-137放射能に対する混在比の下限量

として評価することについて述べた。
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本研究の装置に用いられるベータ線検出器はプラスチックシンチレーション検出器、ガンマ線検

出器は NaI(Tl)シンチレーション検出器とした。
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第 3章

実証実験

第 2章では、4πβ − γ 同時計数装置を用いて Cs-134、Cs-137と混在状態にある Sr/Y-90の放

射能を測定する手法を示した。

本章では、下記について述べ、本測定法で実際に Sr/Y-90放射能を測定できることを実証し、装

置に求められる課題を抽出するために実施した実験について述べる。

• 使用する測定装置
• 測定の実施と結果の考察

3.1 測定装置

図 3.1 に測定器の概要を示す。本実験においては、ベータ線検出器にプラスチックシンチレー

ション検出器を用いる。水溶液試料をプラスチックシンチレータ上に直接滴下した後に乾燥させ、

もう 1枚のプラスチックシンチレータで挟み封じ、この封じられたプラスチックシンチレータ自体

を試料容器として扱う（図 3.2）。プラスチックシンチレータによる蛍光を捉える光電子増倍管は 2

本で対に配置するように工夫した。これにより、1つの蛍光を 2つの光電子増倍管で同時に捉えた

イベントをベータ線として計数することで、低エネルギーベータ線波高領域でのノイズとの切り分

け、光電子増倍管自身の自己ノイズによるバックグラウンド計数への影響を低減することを狙っ

た。これは、特に高い計数効率が求められる 4πβ − γ 同時計数装置のベータ線検出器では有効で

ある。

一方、ガンマ線検出器には NaI(Tl)シンチレーション検出器を用いる。

本実験の前に予備実験を実施したところ、単純に 2インチサイズの光電子増倍管へプラスチック

シンチレータを接着したベータ線検出器の横にガンマ線検出器を置いただけでは、ガンマ線計数効

率が確保されないことが判明した。そのため、ガンマ線検出器の配置に工夫が必要であることがわ

かった。

図 3.1に示した測定装置では、対となるプラスチックシンチレータ用光電子増倍管をベータ線検

出器に採用しながら、十分なガンマ線計数効率を得られるガンマ線検出器の配置を実現している。
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図 3.1 実証実験用測定器の概要図（左）と断面図（右）

3.1.1 測定試料の準備

測定用の放射性水溶液試料は、直径 40mm で厚さ 4mm のプラスチックシンチレータ円板

（ELJEN Technology、 EJ-212）の中央部分に滴下した。表 3.1 に作製した試料の一覧を示す。

Cs-134と Cs-137の比は、福島第一原子力発電所事故により放出された放射性物質の比に近くなる

ようにした。Cs-134、Cs-137の合算値と Sr/Y-90の比はほぼ 1:1である。U-235の核分裂生成物

の比で Cs-137と Sr-90の比はほぼ 1:1であることを参考にした。

ここで使用された放射性溶液の放射能濃度は、Cs-134（1.575 x 102 kBq g−1、相対拡張不確か

さ u=0.9 % 、包含係数 k=2）と Cs-137（4.198 x 102 kBq g−1、相対拡張不確かさ u=1.2 % 、包

含係数 k=2）は加圧型電離箱（Centronic、IG11N20）、Sr/Y-90（4.054 x 102 kBq g−1、相対拡張

不確かさ u=1.4 % 、包含係数 k=2）は液体シンチレーションカウンター (PerkinElmer, Tri-Carb

liquid scintillation counter 3110TR) で測定された。いずれの測定装置も産総研の特定標準器群

の中の一つである。

この原液を希釈し、滴下する作業は BIPM Monographie-1 [79]にある工程に沿って実施した。

原液は同じ濃度のキャリア溶液（Cs-134と Cs-137は 0.1N（規定度）-HCl中 0.05 mg/gの CsCl

溶液、Sr/Y-90は 0.1N-HCl中 0.05 mg/gの SrCl2 と 0.05 mg/gの YCl3 溶液）により 100倍程

度に希釈した。滴下する溶液の質量は、蒸散防止に配慮し先が細く加工されたポリエチレン製ピク

ノメータ中の溶液質量の滴下前と後での質量変化をマスコンパレータ（Mettler Toledo、AT21）
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表 3.1 実証実験用に用意された試料の一覧

Sample(a) Sample(b) Sample(c)

核種 (Bq) (mg) (Bq) (mg) (Bq) (mg)

Cs-134 77.1 36.4 23.8 11.2 16.5 7.82

Cs-137 · · · · · · 31.0 12.2 27.0 10.6

Sr/Y-90 · · · · · · · · · · · · 52.0 11.8

図 3.2 プラスチックシンチレータ上で封じられた試料（試料容器を兼ねる）

図 3.3 反射剤を塗布されライトガイドに挿入されたプラスチックシンチレータ試料

で測定した。河田による試料調製法の検討 [69]を参考にし、滴下した溶液には、8000倍希釈の播

種剤（Ludox、SM30)を添加した。

滴下作業の後、半日以上乾燥雰囲気のデシケータ内で放置して完全に乾かした後、もう 1枚同じ

サイズのプラスチックシンチレータを上からゆっくりと被せることにより、試料を密封した。上下

のプラスチックシンチレータは、試料が滴下された中心部分を避けたエッジに近い部分に光学グリ

ス（GE 東芝シリコーン、Oken6262A）を塗布した。このプラスチックシンチレータ試料は、幅

50 mm、高さ 8 mm、奥行 88 mmの直方体形状のライトガイドの中心部分に直径 40+0.1 mmで

開けられた貫通孔部に、接続部分に光学グリスを塗布した状態で挿入した。このプラスチックシン

チレータ試料とライトガイドの光電子増倍管への導光部を除く外周全体は、白色反射材（ELJEN

Technology、EJ-510）を塗布した（図 3.3）。
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図 3.4 実証実験用測定器の写真（左：装置全体、右：遮蔽用鉛ブロックを積んだ状態）

3.1.2 測定装置の組上げ

図 3.1 に示したように、測定器はプラスチックシンチレーション検出器と NaI(Tl) シンチレー

ション検出器が互いに直交する配置で組上げた。図 3.4に実際の測定器の写真を示す。

測定装置全体は、アルミ製の治具により固定した。プラスチックシンチレータはアルミ治具に

開けられた貫通孔内部にセットした。プラスチックシンチレータからの導光用のライトガイドの

両端は、それぞれ光学グリスを塗布して光電子増倍管（浜松ホトニクス、H3177-50）へ接続した。

光電子増倍管をアルミ治具へ固定する挿入口部分に黒色テープ（住友スリーエム、Scotch R⃝Super

33+TM）を巻き、外光が光電子増倍管に入ることを防いだ。

2本の NaI(Tl)シンチレーション検出器（Saint-Gobain、3M3/3）は直径 3インチ、厚さ 3イ

ンチの円柱形のものを用いた。NaI(Tl)シンチレーション検出器をベータ線用光電子増倍管に対し

て直角に立てて固定するアルミ治具には、検出器をできるだけ試料に近づけられるように、1 mm

厚の底部だけを残して差し込み用の孔を掘った。試料から NaI(Tl) シンチレータ結晶の表面まで

の最短距離は 7 mm で、その間の構造材はアルミ治具に加えて検出器ハウジング材と反射材であ

る。NaI(Tl)シンチレーション検出器は 14ピンソケットタイプのプリアンプ回路（クリアパルス、

5626）に接続した。

この測定器全体はケーブルコネクタを除いて、高さ 704 mm、横幅 558 mmとなった。検出器

は、実験室床の上に置かれた支持体により支えた。NaI(Tl)シンチレーション検出器の水平方向に

は厚さ 50 mmの鉛ブロックを置き、外部からの放射線を遮へいした。
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3.1.3 データ取得のためのアナログ電気信号測定回路

図 3.5に、本実験のデータ取得のために用いるアナログ電気信号測定回路のブロック図を示す。

NIM (Nuclear Instrument Modules)規格とCAMAC (Computer Automated Measurement and

Control)規格のモジュール（表 3.2）で構成されたこの測定回路は、検出器からの信号波高をリス

トモードで取得するように設計した。

ベータ線検出器には-2.5 kV、ガンマ線検出器には +800 Vを印加した。

検出器からの信号は、前置増幅器と波形整形増幅器で加工されピークホールドタイプ ADCで処

理した。

検出器からの信号はデータ取得トリガ信号としても利用した。ADC へのゲート信号は図中

「G.G.1500(a)」のゲートジェネレータから入力される。ADC での変換時間とデータ転送時間中

の入力を遮断するために、「Disc305」には Veto信号を入力した。「CC/NET」へ「G.G.1500(b)」

からトリガ信号が入力されると、ADC のデータが PC へ転送される。「G.G.1500(c)」からの出

力と「CC/NET」からの Busy出力により「FI/FO102(b)」で Veto信号が作られる。「Coin103」

は 2 つのベータ線検出器の両方から入力があった場合にのみゲートを開けるための回路である。

「FI/FO102(a)」では、ベータ線検出器と 2つのガンマ線検出器からの入力のいずれかがあった場

合にゲートを ONにするための回路である。

「TAC2043」では２つのベータ線検出器からのスレッショルドタイミングの時間差を波高として

出力する。「TAC2043」からの波高ピーク成分だけを取り出せば、2つのベータ線検出器の両方か

ら入力があった場合のみのベータ線波高分布だけを取り出せる。
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図 3.5 実証実験で用いたアナログ電気信号測定回路のブロック図
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表 3.2 使用した測定回路モジュール一覧

表記 名称 メーカー 型番

PA113 前置増幅器 ORTEC 113

Amp572A 波形整形増幅器 ORTEC 572A

TFA474 タイミング用整形増幅器 ORTEC 474

CFD935 4chコンスタントフラクションディスクリミネータ ORTEC 935

TAC2043 時間-波高変換器 Canberra 2043

Coin103 ロジック AND（コインシデンス）回路 Technoland N-TM103

FI/FO102 ロジック OR回路 Technoland N-TM102

Disc203 ディスクリミネータ Technoland N-TM305

CG203 クロックジェネレータ Technoland N-TM203

G.G.1500 ゲートジェネレータ Kaizu Works KN1500

ADC405 アナログ-デジタル変換器 Technoland C-TM405

Scaler425 ビジュアル計数器 Technoland N-OR425

CC/NET ネットワーククレートコントローラ Toyo -
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3.1.4 データの解析

図 3.6に、測定試料のデータ分析フローのブロック図を示す。Cs-134、Cs-137と混在状態にあ

る Sr/Y-90の放射能は、全ベータ線放出率 (AEntire)から Cs-134(A134)と Cs-137(A137)の寄与

分を差し引くことにより測定される。

ASr = AEntire − A134 − A137

[
1 + p137

1 ×
(

ε137
βγ + α137ε

137
ce

1 + α137

)]
(3.1)

式 3.1の A134 と A137 は NaI(Tl)シンチレーション検出器によるガンマ線スペクトロメトリに

より求められる。

Cs-134由来の 796 keV光電ピークの計数効率は、Sample(a)（Cs-134のみ）に対する 4πβ − γ

同時計数法による絶対測定から与えられる。Cs-137 由来の 662 keV 光電ピークの計数効率は、

Sample(b)（Cs-134、Cs-137混合）に対する測定で得られる 662 keV光電ピークと Cs-134由来

の 605 keV光電ピークの合計から、605 keV光電ピーク分を差し引いて求める。ガンマ線波高分

布における Cs-134と Cs-137の分布は、ベータ線崩壊後に即発して起きる Cs-134のガンマ崩壊成

分だけを取り出すことにより分離される。

AEntire は Sample(c)（Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90混合）に対する効率トレーサ法により求めら

れる。これから上記の効率を用いて求めた A134 と A137 を差し引き、ASr を導出する。

取得されたデータは欧州原子核研究機構（CERN）より公開提供されている PAW（Physics

Analysis Workstation）[80]を使って解析した。取得されたリストデータに条件をかけて計数を出

力した。

図 3.7に Sample(a)（Cs-134のみ）の測定におけるベータ線波高（y軸）とガンマ線波高（x軸）

の 2 次元分布を示す。ここでのベータ線波高は 2 つのベータ線検出器での波高を足し合わせて平

均化し、ガンマ線波高は 2つのガンマ線検出器での波高を単純に足し合わせている。特にガンマ線

波高の光電ピーク領域（605 keVピークは 4500ch付近、796 keVピークは 6000ch付近）でベー

タ線波高が連続分布で同時計数されていることが確認できた。

図 3.8には 2つのガンマ線検出器の波高 2次元分布を示す。双方の 605 keVピークと 796 keV

ピークが重なる領域で集中して計数されている。これは 2つの NaI(Tl)シンチレーション検出器

でそれぞれに 605 keV光電ピークと 796 keV光電ピークが計数されたことを意味しており、これ

が加算されるとサムコインシデンス効果が現れる。

図 3.9にベータ線波高（y軸）と時間波高変換器（x軸）の波高 2次元分布を示す。2つのベー

タ線検出器で同時に計数される場合のスレッショルドタイミングは、10ns以下の範囲内に収めら

れていることが確認できた。この時間波高変換器の波高ピーク部分だけをベータ線計数率として取

り出した。

これにより、図 3.10のように低波高領域でシグナル成分をノイズ成分から切り分けられた。図

3.10のベータ線波高分布は、低波高領域の様子を鮮明にするために、他の図よりもゲインを 10倍
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図 3.6 実証実験におけるデータ分析フロー（括弧内の数字は測定結果を表す。）

にした表示である。

本実験では、効率外挿法のためにベータ線波高しきい値を変化させる方法を選択した。

効率外挿のための見かけ上のベータ線計数効率 εApp
β と放射能（全ベータ線放出率）AApp をそ

れぞれ式 3.2と式 3.3により求め、しきい値を変化させたとき εApp
β と AApp の変化をプロットし、

εApp
β → 1の時の AApp → A（真の放射能）を求める効率外挿法を適用した。この解析により、ガ

ンマ線正味計数率 Nγ と、スレッショルドを変えながらベータ線正味計数率 Nβ とベータ線-ガン

マ線同時正味計数率Ncoin を取得した。この解析作業はリストモードで取得された波高情報をオフ

ラインで処理した。

それぞれの計数率を同時計数する分解時間 τr（20 µs、ゲート開放時間）と不感時間 τd（240 µs、

Veto On時間）で補正した。この式は、ベータ線、ガンマ線の非マヒ型モデル計数と ICRU Report

52 [43]にある Campion [29]の同時計数補正式に基づいている。

εApp
β =

ρβγ

ργ
=

(1 − Nγτd)
Nγ

(Ncoin − 2τrNβNγ)
(1 − Nβτd − Nγτd) (1 − Nβτd − Nγτd + Ncoinτd)

(3.2)

AApp =
ρβργ

ρβγ
=

Nβ

(1 − Nβτd)
Nγ

(1 − Nγτd)
(1 − Nβτd − Nγτd) (1 − Nβτd − Nγτd + Ncoinτd)

(Ncoin − 2τrNβNγ)
(3.3)
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図 3.7 Cs-134試料の測定で得られたベータ線（y軸）-ガンマ線 (x軸)波高 2次元分布

図 3.8 Cs-134試料の測定で得られた 2つのガンマ線検出器の波高 2次元分布
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図 3.9 Cs-134試料の測定で得られたベータ線 (y軸)-時間波高 (x軸)2次元分布（横軸が、2

つのベータ線検出器からの信号の時間差（片側遅延）を表し、縦軸は波高を表す。）

図 3.10 ベータ線低波高領域のシグナル成分とノイズ成分の分離（実線：全波高分布、点線：

シグナル成分のみ）
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3.2 測定結果

3.2.1 ガンマ線波高分布

図 3.11に Cs-134と Cs-137の混在試料の測定により得られたガンマ線波高分布を示す。入力さ

れたガンマ線波高分布（Raw γ ray distribution）は白色部で示している。一方、赤斜線部分の波

高分布は、入力されたガンマ線波高分布の中でベータ線と同時に計数したという条件をかけて取り

出したイベントのガンマ線波高分布 (Coincident with β ray)である。

生の波高分布では、Cs-134由来の 605 keV光電ピークと Cs-137由来の 662 keV光電ピークが

重なり合っている。Cs-134由来の 596 keVや 802 keVの光電ピークは主要な放出比の光電ピーク

(605 keV、796 keV)内に含まれている。ベータ線検出と同時に計数した成分だけを取り出した分

布では、662 keVの光電ピークは消えている。これは、662 keVのガンマ線放出は比較的長い半減

期（2.5分）の励起状態にある Ba-137mのガンマ崩壊に由来し、Cs-137のベータ崩壊と非同期で

あるからである。

図 3.11のベータ線検出同時波高分布に見える Cs-134光電サムピーク領域は、生の波高分布より

も低エネルギー側へシフトしているように見える。これは、生の波高分布に含まれる K-40由来の

1461 keV光電ピークが、ベータ線検出同時波高分布では除かれているからである。

図 3.6に示したように、後述のガンマ線スペクトロメトリによる Cs-134と Cs-137の測定では、

ガンマ線波高分布の 796 keV 光電ピークの計数率から Cs-134 放射能を求め、662 keV 光電ピー

クの計数率から Cs-137 放射能を求めた。662 keV 光電ピークの計数率は、重なっている Cs-134

の 605 keV光電ピークの計数率を差し引いて求めた。Cs-134の 605 keV光電ピークの計数率は、

796 keV光電ピークの計数率から求めた。この際、796 keV光電ピークのベータ線同時計数条件の

有無による計数率の比により、ベータ線同時計数条件の 605 keV光電ピーク計数率を条件無しの

計数率に換算した。

36



図 3.11 Cs-134+Cs-137試料のガンマ線波高分布（白色部：生の波高分布、赤色斜線部：ベー

タ線検出と同時計数成分）
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図 3.12 Cs-134+Cs-137+Sr/Y-90 試料のベータ線波高分布（白色部：生の波高分布、薄灰

色部：ガンマ線検出と非同時成分、濃灰色部：規格化された Sr/Y-90単体試料の波高分布、斜

線部：規格化された Cs-134単体試料の波高分布）

3.2.2 ベータ線波高分布

図 3.12 に Cs-134 と Cs-137 と Sr/Y-90 の混在試料の測定により得られたベータ線波高分布を

示す。放出されるベータ線エネルギー分布に沿って連続的な波高分布であった。その中で、Cs-137

由来の内部転換電子ピーク（630 keV 程度）が観測された。白色部は生のベータ線波高分布を示

し、薄灰色部はガンマ線との同時計数ではないという条件をかけて取り出したイベントのベータ線

波高分布である。Cs-134と Sr/Y-90の単体試料を測定して得た波高分布を、それぞれ含まれてい

る放射能に合わせて規格化し斜線部と濃灰色部で示している。

白色部と薄灰色部の差分が斜線部分とほぼ重なり、イベント抽出条件で除かれた成分であること

が確認できる。内部転換電子ピークよりも高い発光領域側の成分は、630 keV 以上の高いエネル

ギーのベータ線に起因する。試料に含まれる核種の中では、Y-90（最大ベータ線エネルギー 2.3

MeV）のみがこの 630 keV以上領域の波高成分の由来であることが、薄灰色部と濃灰色部の重な

りから確認できる。ベータ線波高分布が、検出されるベータ線のエネルギー情報を含んでいること

が示された。
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図 3.13 Sample(a)中の Cs-134放射能評価のための外挿曲線

3.2.3 Cs-134のみ試料の放射能測定

Sample(a)測定を、ライブタイム 3883秒かけて実行した。図 3.13に見かけ上の放射能とベータ

線計数効率の関数（P-Value関数と呼ぶ）のプロットを示す。見かけ上の全ベータ線放出率とベー

タ線計数効率は、式 3.3と式 3.2で求められる数値である。プロットの間隔は、図 3.10のベータ線

波高分布の 1000 chから 1000 chきざみでしきいチャンネルを上げ、計数効率を操作した。ガンマ

線計数領域は図 3.11の (i)、(ii)、(iii)に対応する 605 keV光電ピーク、796 keV光電ピーク、796

keV光電ピークからサムピークまでの 3種類で設定した。

この図で、P-Value関数を横軸に取り、計数効率が１となる y軸の切片となる点を真値として定

める。二次多項式近似の外挿により Cs-134放射能を決定した。効率外挿法への多項式の適用は過

去の経験的知見と解析的考察に基づく [55, 56]。複数のガンマ線計数領域を設定し、それぞれの外

挿曲線が同じ点に収束することを確かめた。また、これらの結果は後述の外挿による不確かさの算

出のために利用した。

試料に含まれる放射能は、3曲線の外挿の相加平均により 76.7 Bqと評価された。この値は、既

知量より 0.5 % 小さいが、外挿による不確かさ 1.0 %(k=1)の範囲内で一致している。この数値か

ら、NaI(Tl)シンチレーション検出器の 796 keV光電ピークの計数効率は 11.6 % と求められた。

この効率により混在試料中の Cs-134の放射能（ベータ線放出率）をガンマ線スペクトロメトリを

用いて定量する。
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図 3.14 Sample(b)中の Cs-134と Cs-137からの全ベータ線放出率評価のための外挿曲線

3.2.4 Cs-134+Cs-137試料の放射能測定

Sample(b)測定を、ライブタイム 3453秒かけて実行した。図 3.14に Sample(b)からの見かけ上

の全ベータ線放出率とベータ線計数効率関数のプロットを示す。図 3.11に示したように、Cs-134

と Cs-137が混在した試料では、605 keV光電ピークと 662 keV光電ピークは重なる。2.2.2節で

示した式 2.17で、662 keV光電ピークの計数率は除いて考えたことに沿って、605 keV光電ピー

クを計数領域とした外挿曲線は除いた。外挿曲線は二次多項式によるフィッティングにより求めら

れた。その結果、効率トレーサ法により、Sample(b)の全ベータ線放出率を 57.8 s−1 と評価した。

この数値は、既知量からは 0.2 % 大きいが、外挿の不確かさ 2.1 %(k=1)以内で一致した。

Sample(b)の測定におけるガンマ線 796 keV光電ピークの計数率は 2.71 s−1 であった。ここか

ら、Cs-134放射能は 23.3 Bqと評価した。これは、既知量よりも 1.5 % 小さかった。全ベータ線

放出率から Cs-134 由来のベータ線放出率を差し引くことにより、Cs-137 の全ベータ線放出率は

内部転換電子を含めて 34.5 s−1(31.5 Bq)と評価した。これは、既知量よりも 1.9 % 大きい。この

Cs-137放射能より、NaI(Tl)シンチレーション検出器の 662 keV光電ピークの計数効率は 31.2 %

と求められた。
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図 3.15 Sample(c)中の Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90からの全ベータ線放出率評価のための外挿曲線

3.2.5 Cs-134+Cs-137+Sr/Y-90試料の放射能測定

Sample(c)測定を、ライブタイム 4379秒かけて実行した。図 3.15に Sample(c)からの見かけ

上の全ベータ線放出率とベータ線計数効率関数のプロットを示す。外挿曲線は二次多項式による

フィッティングにより求められた。その結果、効率トレーサ法により、Sample(b) の全ベータ線

放出率を 98.5 s−1 と評価した。この数値は、既知量からは 0.5 % 大きく、外挿の不確かさ 1.3

%(k=1)以内で一致した。

Sample(a)、Sample(b)の測定により計数効率が与えられたガンマ線スペクトロメトリにより、

Cs-134と Cs-137放射能は、それぞれ 16.2 Bqと 26.2 Bqと評価した。いずれも、既知量よりも

1.8 % 、2.9 % 小さい。この Cs-134と Cs-137によるベータ線放出率を全ベータ線放出率から差

し引くことにより、Sr/Y-90放射能は 53.6 Bqと評価した。これは既知量よりも 3.1 % 大きい。
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3.3 考察

3.3.1 Cs-134と Cs-137と混在した試料中の Sr/Y-90放射能測定の不確かさ

表 3.3 に Cs-134 と Cs-137 が混在した試料中の Sr/Y-90 放射能測定の不確かさの一覧を示す。

式 3.1の要素ごとに分けて示した。全ベータ線放出率、Cs-134、Cs-137に対する不確かさがそれ

ぞれ 2.7 % 、1.4 % 、2.6 % であり、この合成は計数率で 2.78 s−1、Sr/Y-90の放射能（全ベータ

線放出率）に対する相対値で 5.2 %(k=1)であった。測定不確かさ全体の中で、支配的要因となっ

ているのが計数統計、4πβ − γ 同時計数法における効率外挿、バックグラウンド、ガンマ線スペク

トロメトリである。

効率外挿による不確かさは、残差から求められる近似曲線の分散と複数の効率曲線間での違

いを考慮した。全ベータ線放出率、Cs-134、Cs-137 の効率外挿による不確かさは、Cs-134+Cs-

137+Sr/Y-90混合試料、Cs-134のみ試料、Cs-134+Cs-137 混合試料の測定での外挿による不確

かさを順に計上した。ガンマ線スペクトロメトリの不確かさでは、ガンマ線波高分布の計数領域の

揺らぎを考慮した。バッググラウンドは、本測定の前と後でのバッググラウンド計数率の変化を考

慮した。試料設置再現性の不確かさは、同じ試料を同様の手順で測定を繰り返して評価した。これ

は、主にプラスチックシンチレータから光電子増倍管までの光学グリスとライトガイドの光学接続

の再現性を評価している。試料位置による不確かさは、試料間での位置の違いによるガンマ線検出

器の計数効率の違いをモンテカルロシミュレーションを使って評価した。分解時間と不感時間は

データ取得回路の設定の揺らぎを考慮した。

2.2.1節の式 2.20で表したように、プラスチックシンチレーション検出器での全ベータ線計数率

に、Cs-137由来の 662 keVガンマ線による成分が含まれる。これは、Cs-137放射能の決定に影響

する。しかし、Sr/Y-90放射能の決定においては、この成分を含めて差し引きにおいて打ち消され

るため、影響しない。

以上のように、Sr/Y-90放射能に対しては、AEntire、A134、A137 の不確かさが全て寄与する。

個々のベータ線放出率の不確かさによる伝搬を合計し、Sr/Y-90放射能の不確かさを 5.2 %(k=1)

と評価した。この不確かさは、Cs-134、Cs-137 に対する Sr/Y-90 の混在比により変化する。ま

た、Cs-134と Cs-137の放射能が小さくなるとガンマ線スペクトロメトリとバックグラウンドによ

る不確かさが大きくなる。計数統計は、試料に含まれる放射能と測定時間に依存する。
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表 3.3 実証実験において測定された Sr/Y-90放射能に対する不確かさ評価の一覧

AEntire A134 A137

No. Component ASr u % (k=1) u % (k=1) u % (k=1)

1 計数統計 1.39 0.79 0.88

2 効率外挿 1.34 1.02 2.13

3 ガンマ線スペクトロメトリ - 0.42 1.10

4 バックグラウンド 1.51 - -

5 試料設置再現性 0.90 2.33 - 1.10 - 2.40

6 試料位置 0.57 - -

7 測定時間 0.01 - -

8 分解時間 0.21 - -

9 不感時間 0.40 - -

10 核データ - - 0.17

Total % （k=1） 5.2 2.7 1.4 2.6

ベータ線放出率 (s−1) 53.6 98.5 16.2 29.5

Total s−1 （k=1） 2.78 2.67 0.22 0.75
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3.3.2 測定できる Sr/Y-90放射能の Cs-134と Cs-137放射能に対する下限混在比

測定できる Sr/Y-90放射能の Cs-134と Cs-137に対する測定下限比としての棄却限界（得られ

る正味計数値が意味を持つレベル）を 2.3節の式 2.21で算出する。

σ は Cs-134と Cs-137の不確かさの合成とし、kC はここでは両側信頼度が 95.45% となる 2.00

とする。式により計算される棄却限界は 3.34 s−1 であり、Cs-134と Cs-137の合計のベータ線放

出率に対しては 7.3 % であった。

3.3.3 実証実験による成果

実証実験で開発された測定法により、Cs-134と Cs-137の混在試料中の Sr/Y-90放射能を測定

した。その結果は、既知値よりも 3.1 % 大きかった。この測定された放射能に対する不確かさは

5.2 %(k=1) と評価された。測定された Sr/Y-90 放射能と既知値との差異は、測定の不確かさの

範囲内であり、一致したと言える。この結果から、本測定法が Cs-134 と Cs-137 の混在試料中の

Sr/Y-90 放射能を測定できることが実証されたと言える。

この不確かさ要因分析により装置に依存する主な不確かさ要因が、効率外挿、バックグラウン

ド、ガンマ線スペクトロメトリであることが判明した。これらを低減することが、本測定法に用い

る装置に対する課題である。

効率外挿による不確かさは、効率外挿曲線と測定点の間の残差と複数の効率外挿曲線の互いの差

異を考慮している。どちらの要素も、ベータ線計数効率が高くなり、最大計数効率での見かけ上の

放射能が真の放射能に近づくと、不確かさが小さくなる。

実証実験の場合の効率外挿図（Cs-134のみ）と河田 [60]により求められた効率外挿図を図 3.16

で比較する。実証実験で得られた効率外挿図の方が河田の場合よりも、y軸から離れたところまで

しかプロットが届いていないことが明示されている（横軸の値が 0.2のところに緑色の点線）。実

証実験の場合のベータ線計数効率 75 % 程度に対して、河田の場合は 85 % 程度にまで達している

と見られる。

したがって、実証実験の場合よりも外挿の不確かさが小さい装置を実現するためには、ベータ線

計数効率の向上を図る必要がある。本章で用いた測定器では、プラスチックシンチレーション検出

器での蛍光を捉える光電子増倍管の立体角が小さく、ライトガイドによる導光は蛍光発生量を減弱

している可能性がある。特に低エネルギーベータ線による低波高領域における弱い蛍光が十分に計

数されておらず、全体の計数効率が低い原因である可能性がある。

また、実証実験の場合と河田の場合では、ガンマ線検出器が異なる。ガンマ線検出器の違いによ

る外挿の不確かさへの影響についても検討する必要がある。

バックグラウンドによる不確かさは、実証実験での遮蔽が不十分であったために計数率が高く、

その変動が放射能測定の不確かさに影響した。光電子増倍管や前置増幅回路を設置した空間は遮蔽

することができなかった。実証実験の測定装置の遮へいを重厚にするためには、装置全体を囲むよ
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図 3.16 実証実験と過去文献の効率外挿図の比較（上：本研究の実証実験より、下：2004年

の河田氏論文より引用）

うに遮へいすることを考えることになる。図 3.1に示したように実証実験で用いた装置全体のサイ

ズは幅 56 cm、高さ 70 cmである。このサイズの装置全体を遮へいするためには、遮蔽体のサイ

ズが大きくなり、実作業への負担が大きくなる。したがって、本測定法に用いる装置は小型化する

必要がある。
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3.4 本章のまとめ

本章では、プラスチックシンチレーション検出器と NaI(Tl) シンチレーション検出器を組合わ

せ、ベータ線とガンマ線の双方に大きな立体角を持つ 4πβ − γ 同時計数装置を組上げた。試料は、

Cs-134のみ試料、Cs-134 + Cs-137混合試料、Cs-134 + Cs-137 + Sr/Y-90混合試料の３つを用

意した。この装置では、ベータ線とガンマ線の両方を大立体角で測定できるように検出器を配置し

た。検出器からの信号からデータを取得するための測定回路を、NIM 規格と CAMAC 規格のモ

ジュールを使用して構成した。

この実証実験用の装置により、Cs-134と Cs-137との混在状態にある Sr/Y-90の放射能を測定

した。本測定法で実際に Sr/Y-90放射能を測定できることを実証した。

実証実験の測定結果に対する不確かさを要因別に評価した。その結果、主な不確かさの要因は効

率外挿、バックグラウンド、ガンマ線スペクトロメトリであることが示された。

これらの低減が本測定法に用いる装置の課題であり、効率外挿の不確かさに対して影響するベー

タ線計数効率を上げるための検討を本章に続く第 4章で述べる。

ガンマ線検出器の違いによる効率外挿曲線への影響は、第 5章でシミュレーションを利用して検

討する。

バックグラウンドによる不確かさを低減するためには、小型化が必要であり、第 6章での測定装

置の作製で考慮する。
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第 4章

ベータ線検出器の検討

第 3章では、本測定手法に用いる装置の課題として、ベータ線計数効率を向上させることが挙げ

られた。

本章では、下記の点で計数効率の改善を検討する。

• 光電子増倍管までの導光路による違い
• 光電子増倍管 1本と反射材を使用した場合との違い

• プラスチックシンチレータのサイズと光電子増倍管の種類による違い

4.1 緒言

先に述べたように、本研究では、ベータ線検出器にプラスチックシンチレータを用いている。プ

ラスチックシンチレータでベータ線が検出される過程では、試料中から放出されたベータ線がプラ

スチックシンチレータ領域に侵入し、ベータ線により沈着エネルギーを与えられたプラスチックシ

ンチレータ中で蛍光が発生し、光学接続されたシンチレータ自身とライトガイドを通過して光電子

増倍管の光電面まで導光され、光電面で放出される光電子が増倍され電気信号となり、電気回路に

て処理される。プラスチックシンチレーション検出器でのベータ線計数効率を向上させるために、

この過程における要素を最適化し、計数効率の向上を図る。

プラスチックシンチレータによるベータ線検出特性については過去にMiramontiにより調べら

れている [81]。この報告では、測定体系が本研究とは異なるものの、プラスチックシンチレーショ

ン検出器による低エネルギー光子（電子）の 10 keV以上では 100 % の計数効率を持つと報告さ

れている。Miramontiによるプラスチックシンチレータの計数効率評価から想定される Cs-134に

おける計数効率は 95 % にまで達する。前章の実証実験で Cs-134放射能に対するベータ線計数効

率は 74 % であり、実証実験のベータ線計数特性は改善できる余地がある。

その改善を検討する点として、

1. 光電子増倍管までの導光路による違い
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2. 光電子増倍管 1本と反射材を使用した場合との違い

3. プラスチックシンチレータのサイズと光電子増倍管の種類による違い

と考え、実験的な検討を行った。上記以外に、光学グリスの違いによる影響も試験したが、最大

波高に若干の差異が見られるもののベータ線計数特性には影響しないことを確認した。

これらの比較においては、波高分解能、波高下限エネルギー、計数効率を評価した。

なお、3.1.1項に示した測定試料の準備により、試料内でのベータ線自己吸収は、最小に抑えら

れた条件 [35]で評価した。

4.2 光電子増倍管までの導光路による違い

4.2.1 測定機器

図 4.1に使用した機器の配置を示す。実証実験と同様に試料を封入したプラスチックシンチレー

タ（EJ-212）と光電子増倍管（H3177-50）を使用して、対向式プラスチックシンチレーション検

出器を構成した。実証実験での蛍光受光立体角を改善するために、プラスチックシンチレータと光

電子増倍管の光学接続は、ライトガイドを介さずにプラスチックシンチレータ円面の上下に直接、

光電子増倍管を取付けた。プラスチックシンチレータと光電子増倍管の間は光学グリスで接続して

いる。また、蛍光発生位置と光電子増倍管の距離を近づけるために、プラスチックシンチレータの

厚さを、試料から見て片側 4 mm（2枚合計で 8 mm）、片側 1 mm(2枚合計で 2 mm)の 2種類の

プラスチックシンチレータを用意した。実際の試料設置の様子を示す写真を図 4.2に示す。光電子

増倍管は同じ支柱に固定されたクランプとはめ合わせ治具により固定した。黒色テープで 2つの光

電子増倍管の間を遮光した。測定回路は実証実験に用いた回路のベータ線測定系統だけを生かして

利用した（図 4.3）。測定に使用した試料の核種は、波高をベータ線エネルギー情報に校正するため

の Cd-109、Cs-137、計数効率を評価するための Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90、Co-60とした。
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図 4.1 対向式プラスチックシンチレーション検出器の配置図

図 4.2 対向式プラスチックシンチレーション検出器の配置写真
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図 4.3 ベータ線検出器検討用のアナログ電気信号回路のブロック図（薄灰色部分は不使用）
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表 4.1 エネルギー校正に使用した各核種のエネルギー点の一覧

核種 放出形式 エネルギー (keV) Ref.

Cd–109 オージェ電子（X線） 18-25 [4]

Cd–109 内部転換電子（γ 線） 63, 85 [4]

Cs-137 内部転換電子（γ 線） 630 （平均） [6]

4.2.2 測定結果

波高分布（波高分解能と下限エネルギー）

図 4.4 に取得されたベータ線エネルギースペクトルを示す。横軸のベータ線エネルギーは Cd-

109 のオージェ電子、内部転換電子ピークと Cs-137 の内部転換電子ピークにより波高を校正し

た。Co-60、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90の横軸は同一スケールとしたが、Cd-109の場合は低エネ

ルギー側を 10倍に拡大して表示している。スペクトル上限に見られるピークは、ADCが受けら

れる最大波高を超えたイベントが計数されている。各核種のエネルギー点は表 4.1の通りである。

各グラフの水色線は 1枚のシンチレータの厚さ 4 mmのものを 2枚合わせて全 8 mm(4+4 mm)、

橙色線は 1枚が厚さ 1 mmのものを 2枚合わせて全 2 mm（1+1 mm）としたものの結果である。

Co-60、Cs-134 のスペクトルの高エネルギー側の領域では水色線の方が計数率が高い。4 mm 厚

のプラスチックシンチレータの方が計数率が高かった。Co-60 水色線の 1000 keV 付近のエッジ

は、1173 keVと 1333 keVのコンプトンエッジに近いエネルギーに対応している。波高分解能は

Cs-137の内部転換電子ピークで半値幅 12 % （4+4 mm）であり、Cd-109のオージェ電子ピーク

では 100 % 近くにまで拡がっているが、それぞれの中心値で波高エネルギー校正を実施した。こ

のエネルギー校正による評価により、20 keV付近の電子までは計数できていることが確かめられ

た。一方で、Sr/Y-90の厚さ 8 mmのスペクトルは Sr-90と Y-90のベータ線放出スペクトルの重

なりに沿った形状であるが、Y-90の高エネルギー終端はベータ線最大エネルギー 2.3 MeVよりも

低くなっている。2 mm厚では、低エネルギー側にずれ込むイベントの割合が多くなった。
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図 4.4 対向式プラスチックシンチレーション検出器により取得したベータ線波高分布（核種別）
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図 4.5 １崩壊あたりの各核種の電子放出率に対する計数効率

計数効率

図 4.5 に計数効率を示す。横軸は、計数効率を算出するしきいエネルギーを表す。Cs-134、

Cs-137、Co-60、Sr/Y-90 について、プラスチックシンチレータの厚さが 2 mm (1+1) と 8 mm

(4+4)として測定した。いずれの核種の場合も、効率は 8 mm(4+4 mm)厚の方が高かった。核種

間では、Cs-137の効率が最も高く、続いて Sr/Y-90、Co-60、Cs-134の順になっている。Cs-134

は、他の核種に比べ計数効率が低い。しかし、前章の実証実験では同じ 8 mm(4+4 mm)の最大の

計数効率 74 % であり、本実験の方が 5 % 程度だけ計数効率が高い。
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図 4.6 対となるベータ線検出器により取得された 2次元波高分布（左：Cd-109、右：Cs-137）

波高 2次元分布

図 4.6 に 2 つのベータ線検出器での 2 次元波高分布を、Cd-109 と Cs-137 の場合で示す。Cd-

109と Cs-137の場合では、2つのベータ線波高のいずれもゲインを 10倍にしている。Cd-109と

Cs-137のいずれでも、明らかなｘｙ対称の 2集団の分布を示した。一方の検出器で高い波高が検

出されたときに、他方ではそれよりも低い波高が検出されていることを示している。前述の波高分

布、計数効率の評価はこの 2つのベータ線波高分布をイベントごとに足し合わせて示した。
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図 4.7 反射剤塗布プラスチックシンチレーション検出器による測定器配置図

4.3 光電子増倍管 1本と反射材を使用した場合との違い

図 4.7に示すように、対向する光電子増倍管の代わりに反射材塗布面を配置した場合の波高分布

を測定した。これは、双方向の場合と片側の場合での波高分布の違いを調べるためである。反射材

は白色反射材（EJ-510）を塗布した。プラスチックシンチレータ（EJ-212）は 8 mm(4+4 mm)、

光電子増倍管は H3177-50を使用した。

図 4.8 に対向式プラスチックシンチレーション検出器、図 4.9 に反射材塗布プラスチックシ

ンチレーション検出器により取得された Cs-137、Cs-134、Sr/Y-90 のベータ線波高分布を示す。

Sr/Y-90のみ波高分布のゲインを他の半分にして表示している。図 4.9は図 4.8の波形整形増幅器

のゲインを 2 倍にしている。それ以外の信号取得パラメーターは全く同一であり、対向式プラス

チックシンチレーション検出器の方が波高が高く、得られている光量が 1.4倍程度多いことが示さ

れた。Cs-137の内部転換電子ピークの半値幅は、対向式プラスチックシンチレーション検出器の

場合は 12 % 、反射材塗布プラスチックシンチレーション検出器の場合は 16 % であった。

次に計数効率を評価する。光電子増倍管が 1本で反射材を使用した場合、波高分布の下端でノイ

ズ成分と信号成分が連続しているため、明確な切り分けが困難である。下端部分での波高信号成分

の連続部分から読み取ると、Cs-137 と Sr/Y-90 の最大効率は 98 % 程度、Cs-134 の最大効率は

80 - 85 % 程度に達した。この結果を前述の光電子 2本が対向した場合と比べると、同程度か改善

されているように見受けられる。
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図 4.8 対向式プラスチックシンチレーション検出器により取得されたベータ線波高分布

図 4.9 反射材塗布プラスチックシンチレーション検出器により取得されたベータ線波高分布
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4.4 プラスチックシンチレータのサイズによる違い

4.4.1 測定機器

これまでの検討で、プラスチックシンチレータ中の蛍光を取り出すため、光電子増倍管の配置と

導光過程の改善を試みた。ここでは、プラスチックシンチレータのサイズを変更する。それに伴

い、組合わせて使用する光電子増倍管を変更する。

高感度化への検討

図 4.10 に本実験で使用したプラスチックシンチレータに近い物質として PMMA（アクリル樹

脂、Polymethyl methacrylate）中の電子の飛程を示す [82]。この電子の飛程から、プラスチック

シンチレータ内での蛍光発生は試料部分から 1 mm程度の近い領域に集中していることが考えら

れる。それに対して、ここまで用いてきたプラスチックシンチレータは直径 40 mmと大きく、プ

ラスチックシンチレータ内の試料から遠い領域はベータ線検知に有効ではない。プラスチックシン

チレータがベータ線検知のために必要な以上に大きくなると、発生した蛍光が散逸しやすくなると

考えられる。そこで、プラスチックシンチレータを試料溶液の十分な量 (100 mg程度)を滴下可能

で、できるだけ小型化することを考えた。

プラスチックシンチレータが小型化されると、光電子増倍管がここまでで使用されてきた 2イン

チサイズの H3177-50である必要がなくなる。むしろ、4πβ-γ 同時測定装置の設計を考慮すると、

プラスチックシンチレータ用の光電子増倍管が大きいことは、1) 付随するガンマ線検出器が大型

化し高価になる、2) 遮蔽体が大きくなり重量が増加すること、3) 光電面が必要以上に大きいため

に光電面からの熱電子放出によるノイズが大きくなる [83]、という不利な点がある。そこで、より

小型な光電子増倍管の候補として、R9880U-210と H3164-10を候補とした。表 4.2に、それぞれ

の光電子増倍管のカタログ上の仕様を抜粋して示す。比較のために、H3177-50 も合わせて示す。

これまで使用してきた、H3177-50 は最もゲインが大きい。一方、R9880U-210 と H3164-10 は、

光電面が直径 8 mmであり、前述の試料滴下するために必要なプラスチックシンチレータの大きさ

に適している。陽極ゲインは R9880U-210 の方が高く、光電面もウルトラバイアルカリであり量

子効率が高い。したがって、プラスチックシンチレータで発生した蛍光量をより高い感度で得られ

る R9880U-210を採用した。同じ R9880U-210でも、ゲインを統一した個体を選別し、5.0 × 106

程度のものを使用した。R9880U-210 に対応するソケットは E10679 を使用することした。この

R9880U-210を使用した光電子増倍管を、ここでは指頭型 PMTと呼ぶことにする。

R9880U-210を使用したベータ線検出器の設計

この指頭型 PMTに対応して決定したプラスチックシンチレータのサイズと形状を図 4.11に示

す。プラスチックシンチレータは凹部と凸部を用意し、凹部の凹み部分に水溶液試料を滴下し乾燥

した後に、凸部のプラスチックシンチレータをはめ合わせた。滴下した水溶液が漏出することを
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図 4.10 PMMA中の電子の飛程

表 4.2 候補とした光電子増倍管の一覧（カタログより）

型番 R9880U-210 H3164-10 H3177-50

光電面有効エリア直径 (mm) 8 8 46

光電面種類 ウルトラバイアルカリ バイアルカリ バイアルカリ

陽極ゲイン 2.0 × 106 1.0 × 106 1.0 × 107

外径サイズ (mm) 16 10.5 60

防ぐ役割を凹部外周エッジ部が果たしている。滴下した溶液を乾燥させた後、凹部と凸部の外周

エッジ部分を光学セメント (ELJEN Technology、EJ-500)で接着した。後述のプラスチックシン

チレータと指頭型 PMTとの接着にはグリスを使用しており、試料脱着の際にプラスチックシンチ

レータの凹部と凸部接着が剥がれ、内部の非密封状態の放射性物質が外部に出ることを防止してい

る。プラスチックシンチレータの材質は、これまでと同じ EJ-212である。

実際のプラスチックシンチレータを 2 つの指頭型 PMT で挟む様子を図 4.12 に示す。プラス

チックシンチレータの直径は 8 mmで、指頭型 PMTの光電面有効エリアと一致している。指頭型

PMTには、光電面の周囲にケースによる 0.5 mmの凹みがあり、その凹みを利用してプラスチッ
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図 4.11 光電子増倍管 R9880U-210に対応した凹凸型プラスチックシンチレータの図面

クシンチレータを光電面上に固定した。2本の指頭型 PMTはプラスチックシンチレータの上下円

面と光学グリスで接続し、互いを黒色テープで固定しつつ、遮光した。

測定回路

光電子増倍管の変更に対応して、前置増幅器を Canberra製 2005に変更した。それ以外は、前

述と同じ回路を使用した。
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図 4.12 R9880U-210 とプラスチックシンチレータ（上：光電面にプラスチックシンチレー

タが乗った状態、下：遮光済みで測定準備完了の状態）

60



4.4.2 測定結果

波高分布

図 4.13及び図 4.14に、取得された Cd-109と Cs-137の波高分布を示す。ここに示す波高分布

は、2つの指頭型 PMTにより取得された波高を合算して示している。黒線の取得した波高（Raw）

と２つの PMTが同時に計数したシグナル成分（Signal）の波高分布は、図 4.13の低波高領域まで

重なっている。この Cd-109波高分布においては、Cs-137の場合よりもゲインを 10倍にして取得

した。縦軸は、それぞれの放射能あたりの計数率で規格化した。いずれのグラフでも、取得された

スペクトルの加工を加えていない生の波高分布を黒線で、2つの R9880U-210で同時に計数したと

いう条件下での波高分布を赤線で示している。

Cs-137 の高波高領域から、Cd-109 の低波高領域まで、赤線と黒線は完全に重なっている。

Cd-109の低波高下端で、黒線から赤線が下がっている。

図 4.14より Cs-137の内部転換電子ピークの形状が崩れているものの、Cd-109の波高分布まで

の波高と電子エネルギーの線形性は保たれていることがわかる。Cd-109 の内部転換電子、K 殻

オージェ電子によるピークよりも低波高領域での計数が確認された。

図 4.15 に Cs-134 の低波高領域の波高分布を示す。Cd-109 の場合と、ゲインは一致している。

800 chから 600 chまでに計数率の低下が見られる。100 ch以下では、より低い波高領域にかけて

計数率が急激に上昇している。この部分を依り詳細に調べるために、さらにゲインを 10倍 (Cs-137

の場合からは 100倍)した波高分布を図 4.16に示す。
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図 4.13 直径 8 mmのプラスチックシンチレータでの蛍光を R9880U-210で取得した波高分

布 (Cd-109、ゲイン 10倍)

図 4.14 直径 8 mmのプラスチックシンチレータでの蛍光を R9880U-210で取得した波高分布 (Cs-137)
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図 4.15 直径 8 mmのプラスチックシンチレータでの蛍光を R9880U-210で取得した波高分

布 (Cs-134、ゲイン 10倍)

図 4.16 直径 8 mmのプラスチックシンチレータでの蛍光を R9880U-210で取得した波高分

布 (Cs-134、ゲイン 100倍)
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図 4.17 Cs-134に対する R9880U-210測定での計数効率（横軸 chはゲイン 100倍）

計数効率

図 4.17に、Cs-134の計数効率をしきい波高チャンネルの関数として示す。波高チャンネルは図

4.16の場合と一致しており、図 4.16の赤線である信号成分の計数率から算出した。最大計数効率

は 91 % にまで達し、図 4.5の場合に比べて大幅に改善された。
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4.5 考察

4.5.1 蛍光の導光路を変更した場合の評価

図 4.4 の対向式プラスチックシンチレーション検出器による波高分布測定の結果において、

Co-60、Cs-134のスペクトルにおける高い波高領域で 4 mm厚のプラスチックシンチレータの方

が計数率が高かった。これは、4 mm厚の方がガンマ線の感度が高く計数が多いためであると考え

られる。Cs-137の内部転換電子ピークは、662 keVガンマ線の光電ピークと重なり、4 mm厚の

方がピーク計数率が高いことも同様の原因であると考えられる。Cd-109においても、特性 X線へ

の感度が 4 mm厚の方が計数率が高い。Cd-109のスペクトルにおける 100 keV付近での 1mm厚

との計数率の逆転についての原因は不明である。

Sr/Y-90 の波高分布では、4 mm 厚のスペクトルの上端が、ベータ線最大エネルギーよりも低

い。これは、高エネルギーのベータ線が全エネルギーを沈着させず外部に突き抜けるためと考えら

れる。一方、1 mm厚では、スペクトル形状がベータ線放出スペクトルの形状とは異なっている。

これは、1 mm厚では、突き抜けるベータ線の割合が多くなり、沈着するエネルギーが小さくなっ

ているためであると考えられる。図 4.10によると、電子の飛程は 2 MeVを超えると 1 cm近くに

まで達し、400 keV以上では 1 mmよりも大きいことが分かる。

Cs-137、Cd-109の波高分布におけるピーク分解能において、1 mm厚と 4 mm厚の間で差異は

見られなかった。これは、プラスチックシンチレータ厚を変えて蛍光発生位置に光電子増倍管を近

づけることの効果が見られないことを意味している。

また、この分解能評価により、低エネルギー領域では分解能が劣化していることが示された。そ

のため、厳密な下限エネルギーを評価することは困難である。この分解能劣化は、低エネルギー電

子による蛍光の収集量が小さく、統計にばらつきが出るためであると考えられる。

この蛍光に対して感度を向上させるためには、1) 蛍光を光電子増倍管に導く光路の効率を高め

る、2) より感度が高い光電子増倍管を用いる、という方法が考えられる。その他、3) 発光量がよ

り大きいプラスチックシンチレータに変更する、という手段も考えられる。その候補となる材料と

しては、例えば、中村により開発されたシンチレックス [84]が考えられ、将来の安定供給が期待さ

れる。

計数効率評価の結果を、図 4.5 にしきいエネルギーの関数として示した。プラスチックシンチ

レータ厚さ 4 mmの場合の方が 1 mmの場合よりも計数効率が高い理由は、4 mmの方がベータ

線以外のガンマ線や制動放射線の検出により計数効率が高いためであると考えられる。核種間の

最大計数効率を比較すると、平均エネルギーの順とは Cs-137と Sr/Y-90の関係が、4 mmの場合

で 2 % 程度の差で逆になっている。それぞれの試料作製に使用した溶液の放射能濃度に付せられ

た不確かさの合計が 1.7 % (k = 2)であり、試料作製、ベータ線測定による不確かさを含めると、

2 % 程度の差異と近くなる。したがって、この違いの原因を特定することは困難である。その他の

Co-60、Cs-134は平均エネルギーの順である。Cs-134は、最大エネルギー 89 keVと 658 keVの
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図 4.18 試料付近の空気層による透過率低下の模式図

ベータ線放出ブランチを持ち、それぞれの放出割合は 27.3 % と 70.2 % である。図 4.5に示すし

きいエネルギー関数による Cs-134計数効率の変化が、20-40keV付近で曲線形状になっているの

は、このエネルギー領域で 89 keVのベータ線放出ブランチ由来のベータ線計数が寄与しているた

めである。

上述のように、4 mm厚と 1 mm厚のプラスチックシンチレーション検出器でのベータ線測定を

比較すると、波高分解能の面では差が現れず、計数効率では 4 mm 厚の方がベータ線検出器での

ベータ線以外の検出が多いことが示された。

2.2.2節の式 2.20でベータ線検出器でのガンマ線計数率は無視されるという条件においては、4

mm厚よりも 1 mm厚の方が真値からのずれが小さいことを意味する。したがって、この観点か

らは、プラスチックシンチレータはサイズが小さい方が望ましい。

本実験での波高 2次元分布の取得により、2つのベータ線用光電子増倍管で対称となる信号が得

られていることが明らかになった。これは、図 4.18に示すように、試料付近の二つのプラスチッ

クシンチレータの界面には空気層が存在し、蛍光の透過を妨げていることが原因である。この空気

層は、光学グリス自身でのベータ線吸収による計数効率低下を避けるために必ず存在する。実際

に、試料付近まで光学接続した場合、3 % 程度の計数効率の低下が見られた。また、その場合は二

次元分布が一つの分布になることが確かめられている。この空気層による蛍光透過の妨害による影

響は、後述の反射材を使用した場合のベータ線計数特性にも現れている。

第 3 章の実証実験の場合から蛍光の導光路を変更し収集効率を大きくした本実験の場合の計数

効率を比較すると、改善が見られた。これは、ベータ線による蛍光発生位置から光電子増倍管まで

の距離が小さくなり、蛍光の収集効率の向上による効果である。しかし、この改善された計数率で

も、Miramonti によるプラスチックシンチレータの計数効率評価から想定される計数効率には届

いていない。
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4.5.2 反射材を使用した場合の評価

図 4.8と図 4.9に示された Cs-137内部転換電子ピークの半値幅評価の比較により、対向式プラ

スチックシンチレーション検出器は反射材塗布プラスチックシンチレーション検出器に比べて、取

得できる波高分解能が優れていることが明らかになった。

計数効率の評価では光電子増倍管が 1本で反射材を使用しても同程度であるか 5 % 以内の改善

が見られる程度であることが示された。しかし、波高分布下端のノイズ成分は、光電子増倍管を遮

光してからの静置時間や電気ノイズにより変化が見られた。特に、本研究のように、試料交換のた

びに光学接続を切り、光電子増倍管の光電面を外光に曝すことが不可避な場合は、大きな問題とな

る。一方で、2本の光電子増倍管が対向する場合は、2本の光電子増倍管での同時計数条件をかけ

てノイズを低減できる利点がある。したがって、光電子増倍管が 1本で反射材を使用しても、光電

子増倍管 2本が対向する場合の計数効率を著しく改善することはできず、ノイズ成分の影響を受け

やすくなるため、必ずしもベータ線計数効率の改善につながらない。

光電子増倍管 2本が対向した場合と光電子増倍管が 1本で反射材を使用した場合の、互いの蛍光

の導光過程を比較する。光電子増倍管 2本が対向した場合では、光電子増倍管 1本あたりの受光量

が減少するため、光電子増倍管の自己ノイズの中にベータ線検出による信号が埋もれて、計数効率

が下がっている可能性がある。一方で、光電子増倍管が 1本で反射材を使用した場合では、反射の

漏れにより光電子増倍管の受光量が減少する。波高分解能の評価からこの両者を比較すると、波高

が小さい場合は前者の損失による影響が見られ、波高が大きい場合は後者の損失による影響がある

ことが示された。

4.5.3 プラスチックシンチレータのサイズを変更した場合の評価

プラスチックシンチレータを小型化し、光電子増倍管を光電面が小さくゲインが高い指頭型

PMTに変更した。その結果、得られた波高分布の形状に変化が見られた。

Cs-137 の波高分布では、内部転換電子ピークの崩れが見られた。光電子増倍管の変更に伴い、

波高リニアリティの上限が H3177-50の 500 mA(変動 5%)から、指頭型 PMTでは 10 mAに大

きく下がった。これが影響し、Cs-137波高分布の内部転換電子ピークが崩れていると考えられる。

したがって、高いベータ線エネルギーを放出する核種の場合も、600 keV程度以上の成分について

は、波高情報を得ることは困難であると考えられる。

一方、Cd-109の波高分布では、低波高領域の下端付近に、H3177-50の場合には見られなかった

計数率の上昇が見られた。これは、L殻オージェ電子（2-4 keV）による蛍光発生を計数している

可能性がある。

Cs-134の波高分布での、図 4.15の 600-800 chの計数率の低下の原因は不明である。この領域

から低波高領域にかけては、Cs-134の最大エネルギー 89 keVのベータ線放出ブランチが計数率へ

寄与している。そのため、波高下端にかけて計数率が上昇した。
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プラスチックシンチレータと光電子増倍管の小型化により、計数効率の向上が図られた。その結

果、Cs-134の計数効率が、第 3章の実証実験での最大 74 % 、4.2節の H3177-50を使った場合の

最大 80 % から 91 % にまで改善された。これは、Cs-134のベータ線放出スペクトルから計算さ

れる 10 keV以上のベータ線を全て計数している場合に相当する。10 keV以下の低いエネルギー

領域では、蛍光発生の収集だけでなく、非常に寄与が小さいと考えていた試料中での自己吸収が大

きく影響すると考えられる。

4.6 本章のまとめ

本章では、ベータ線計数効率の改善に向けて、主に 3つの視点から実験的に検討を行った。

まず、同じ試料とプラスチックシンチレータに対して、光電子増倍管の配置を変更し、蛍光の導

光路の影響について調べた。その結果、前章の実証実験からは改善が見られたものの、過去の文献

から期待されるプラスチックシンチレーション検出器での計数効率には及ばなかった。

次に、プラスチックシンチレータの円面片側に反射材を施し、その反対側に 1つの光電子増倍管

を接続する方式をテストした。その結果、2つの光電子増倍管で測定した場合からは、同程度か最

大 5% 程度の改善が見られたが、1つの光電子増倍管の場合、信号成分の下端領域でノイズとの切

り分けが困難であった。そのため、反射材と 1つの光電子増倍管を使用する方式は、必ずしも有利

ではなかった。

次に、プラスチックシンチレータと光電子増倍管を小型化した測定を実施した。光電面が小さい

もののゲインが十分に高い R9880U-210を光電子増倍管として採用した。前置増幅器を Canberra

製 2005に変更した。その結果、Cs-134の計数効率は 90 % を超え、前章の実証実験の最大 74 %

から大幅に改善された。

この結果は、第 6章での核種混在試料中の純ベータ核種を測定する装置に反映する。
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第 5章

効率外挿曲線のシミュレーション

本章では、第 4章に引き続き、核種混在試料中の純ベータ核種を測定する装置の課題について検

討する。

第 3章では、本測定手法に用いる装置の課題として、ガンマ線検出器の違いによる効率外挿曲線

への影響を検討することが挙げられた。

本章では、下記の点について述べる。

• 効率外挿曲線のシミュレーションに用いる線源プログラムの詳細
• シミュレーションによる効率外挿曲線の模擬
• 効率外挿曲線に変化を与えるパラメータの検討

5.1 緒言

4πβ-γ 同時計数法における測定では、ベータ線計数効率を変化させて放射能を決定する効率外挿

曲線を描く。ベータ線検出器、ガンマ線検出器の測定に関わる特性パラメータの違いにより、この

効率外挿曲線が変化する様子を計算で模擬し、外挿による不確かさ低減を目指したいというモチ

ベーションは、本研究のみならず 4πβ-γ 同時計数法の研究全体に存在する。この効率外挿曲線の

シミュレーションのためには、ガンマ線だけなくベータ線も同時に放出する線源プログラムを開発

する必要である。

本章では、ベータ線、ガンマ線の放出を崩壊形式の通りに模擬するプログラムを開発し、電子・

光子輸送モンテカルロコード EGS5 [85]に組み込むこととした。このプログラムにより、ガンマ

線検出器の計数効率を計算できるだけでなく、効率外挿曲線を模擬できるようになる。

4πβ-γ 同時計数装置の場合、ガンマ線検出器でも高い計数効率が求められる。そのため、1) ベー

タ線検出器の中の試料にガンマ線検出器をできるだけ近づける、2) ガンマ線検出器を大きくする、

3) 井戸型ガンマ線検出器を採用する、などの手段によりガンマ線検出器を配置した例がある。

しかしながら、ガンマ線検出器の計数効率を上げるために立体角を大きくした場合の計数効率

は、サムコインシデンス効果を考慮して見積る必要がある。ここで開発する線源プログラムは、核
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種データの通りにガンマ線放出し、サムコインシデンス効果を考慮することができる。

これまでにも、シミュレーションによりベータ線検出器とガンマ線検出器の応答を模擬して得ら

れる計算結果から 4πβ − γ 同時計数法における外挿曲線形状の解明と、それにより 4πβ − γ 同時

計数装置の最適化を試みた例がある。本研究では、それらの先行研究で用いられたあらかじめ応答

曲線を用意して計算する手法では無く、ベータ線とガンマ線を同時に放出したとみなせる状態を模

擬し、その中で出力される結果をリストデータとして取扱っている。そのため、本研究でのシミュ

レーションの結果から、1) ベータ線放出分岐比を考慮した効率外挿曲線を模擬でき、また、2) 検

出されるベータ線検出器、ガンマ線検出器の特性を考慮して模擬できる。

5.2 線源プログラムの詳細

図 5.1に、ベータ線、ガンマ線の放出を模擬する線源プログラムのブロック図と EGS5コードに

よる輸送計算に必要なファイルを示す。線源プログラムは、通常の EGS5コードのユーザーコード

の中に組み込んだ。物質情報、幾何情報を記述するインプットデータに加え、放射性核種崩壊デー

タファイルを用意した。以上のプログラムとファイルにより、実際の崩壊と同じようにベータ線と

ガンマ線を同時に放出し、周囲の物質との相互作用を取扱うシミュレーションが可能になった。

放射性核種崩壊データファイルには、参照データの通りのベータ線、ガンマ線の放出比と崩壊形

式が取り込まれた。このデータには、(1) 親核種から各励起準位へ移るベータ崩壊の分岐比、(2)

各励起準位からのガンマ崩壊の分岐比、ガンマ線エネルギー、内部転換電子の放出割合が含まれて

いる。

線源プログラムは、線源発生位置を決定した後、励起準位の選択から始まる。励起準位が決定さ

れると、各励起準位で異なるベータ線放出エネルギー分布に沿った確率で、放出されるベータ線の

エネルギーが決定される。それぞれのベータ線放出エネルギー分布は ICRU report 56 [86]により

示されている近似式にて算出した。ベータ線の発生方向は全方向一様分布で乱数により決定した。

これらのパラメータの決定の後に、ベータ線を輸送する。物質内で吸収されるか関心領域外に飛び

出してしまうまでの相互作用の過程は EGS5コードの輸送ルーチンにより模擬した。

ベータ線の輸送が終了した後に、同じイベントとしてガンマ線放出と相互作用を扱う。励起準位

からの崩壊経路が崩壊分岐比の割合に沿った確率で決定されると、ガンマ線のエネルギーはそれぞ

れの崩壊経路に固有に決まる。ガンマ線の発生方向は、ベータ線の方向とは無関係に、全方向一様

分布で乱数により決定し、β-γ、γ-γ のいずれも角相関は考慮していない。また、内部転換電子放

出に伴う特性 X線やオージェ電子の放出についても含まれていない。この条件下でガンマ線の放

出と相互作用を模擬した。このガンマ線の発生・輸送は、基底準位に達するまで繰り返す。この線

源プログラムでは、ベータ線とガンマ線の発生位置は全く同一である。

この線源プログラムとそれを組み込んだシミュレーションにより、ベータ線検出器とガンマ線検

出器に設定された領域での付与エネルギーが計算される。一回の崩壊に伴うイベントを共有し、出

力されるデータはそれぞれの崩壊ごとでリスト化される。このシミュレーションにより得られる

データがリストデータであるため、後述のように効率外挿曲線を描くことができる。
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図 5.1 ベータ線、ガンマ線放出計算プログラムのブロック図と EGS5輸送計算に必要なファイルの一覧

71



表 5.1 線源プログラムの結果と参照値のガンマ線放出割合の比較

keV BIPM-5 [10] (%) TOI [1] (%) 本研究 (%)

242.8 0.02 0.02 0.02

326.5 0.01 0.02 0.02

475.4 1.5 1.5 1.5

563.2 8.4 8.3 8.4

569.3 15.4 15.3 15.4

604.7 97.6 97.6 97.6

795.8 85.4 85.5 85.5

801.9 8.7 8.7 8.7

1038.6 1.0 1.0 1.0

1167.9 1.8 1.8 1.8

1365.2 3.0 3.0 3.0

5.3 線源プログラムの妥当性の検証

5.3.1 文献値との比較による検証

開発した線源プログラムが正しく動作していることを確かめるために、Cs-134に対する線源プ

ログラムにより発生が模擬されるベータ線エネルギースペクトルとガンマ線放出割合を文献値（入

力値）[86,87]と比較した。

Cs-134のベータ線放出エネルギースペクトルを図 5.2に示す。ICRU56は近似式より計算され

る分布を各分岐比で重みをかけて表示している。ICRP107は、出典元のデータのままに各ベータ

線エネルギー点での放出割合を表示している。線源プログラムにより放出されるベータ線のエネル

ギー分布は、全エネルギー領域にわたり入力値・参照値を良く再現していることが確かめられた。

表 5.1に Cs-134のガンマ線の放出割合を対応するガンマ線エネルギーごとに示す。全てのガン

マ線エネルギーの放出割合が、線源プログラムと参照値で良く一致している。線源プログラムで

は、ガンマ線が放出される割合を各励起準位からの分岐比として入力している。出力された結果

は、一連の崩壊を通じた結果の放出割合を示しており、その結果は文献値と一致した。

以上により、崩壊の途中の親核種からのベータ線分岐比、励起準位からのガンマ線分岐比を含め

て正しく動作していることが確かめられた。
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図 5.2 線源プログラムによる結果と参照値のベータ線放出エネルギースペクトルの比較
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5.3.2 実測のサムコインシデンス効果評価による検証

本章で開発された線源プログラムは、ガンマ線放出部分だけに注目すると Cs-134のようなマル

チカスケード核種によるサムコインシデンス効果を模擬できる。(公社)日本アイソトープ協会から

頒布されているアルミナ粉末製の放射能標準ガンマ体積線源 [88]（図 5.3）を使って、線源プログ

ラムでサムコインシデンス効果を正しく模擬できるかどうかを検証した。

この体積線源では U8容器にアルミナ線源が密封されている。Cd-109、Co-57、Ce-139、Cr-51、

Sr-85、Cs-137、Mn-54、Y-88、Co-60の 9核種が混合されている標準ガンマ体積線源と Cs-134、

Cs-137混合の 2種類が混合されている標準ガンマ体積線源を使用した。これらの核種の内、サム

コインシデンス効果が現れる核種は Y-88、Co-60、Cs-134である。Y-88、Co-60、Cs-134の光電

ピーク計数効率は、サムコインシデンス効果によりガンマ線の吸収に沿った計数効率曲線から外

れる。

標準ガンマ体積線源のそれぞれの核種の放射能は校正されており、付されている不確かさは 4.5

% （包含係数 k=2）から 5.3 % である。この標準線源により高純度ゲルマニウム半導体検出器の

計数効率を実測した結果を、開発された線源プログラムによる計算結果と比較する。

測定では高純度ゲルマニウム半導体検出器（ORTEC、GEM-130225）を使用した。この検出器

は、厚さ 10 cm以上の鉛遮蔽体の中に設置された。この検出器の結晶直径は 89.8 mm、結晶長さ

は 99.6 mmで、結晶からエンドキャップまでは 4 mmである。図 5.4に示すように、標準ガンマ

体積線源を使用し、測定器のエンドキャップ上に直接置いた。

図 5.5 に高純度ゲルマニウム半導体検出器の計数効率曲線を示す。表 5.2 に核種別の実測値

と計算値の計数効率の比較を示す。計数効率曲線からのサムコインシデンス効果による補正は、

(a)Cs-134の 605 keVで 0.851、(b)Y-88の 898 keVで 0.892、(c)Co-60の 1173 keVで 0.905と

評価された。サムコインシデンス効果が現れる核種を含む、どの核種のエネルギーにおいても、実

測値と計算値は 3 % 以内で一致した。この差異は、標準ガンマ体積線源の不確かさの範囲内であ

り、標準ガンマ体積線源の均一性や、高純度ゲルマニウム半導体検出器の結晶不感層、ハウジング

位置、構造材などの不一致によると考えられる。

この結果から、開発された線源プログラムがガンマ線同時放出を正しく模擬し、サムコインシデ

ンス効果を反映していることが示された。
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図 5.3 U8容器タイプの標準ガンマ体積線源

図 5.4 標準ガンマ体積線源を用いた高純度ゲルマニウム半導体検出器の計数効率評価のための測定配置図
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図 5.5 高純度ゲルマニウム半導体検出器の計数効率の実験値と計算値の比較

表 5.2 計数効率の実測値と計算値の比較

核種 (keV) 1-C/E (%) U (%) 核種 (keV) 1-C/E (%) U (%)

Cd-109 88.0 -1.94 5.3 Cs-137 661.7 +1.34 4.5

Co-57 122.1 +0.70 4.7 Cs-134 795.8+801.9 -2.70 4.5

Co-57 136.5 -2.30 4.7 Mn-54 834.8 +1.47 4.7

Ce-139 165.9 -1.34 4.7 Y-88 898.0 -1.69 4.7

Cr-51 320.1 -0.94 4.8 Co-60 1173.2 -2.72 4.7

Sr-85 514.0 +1.74 4.9 Co-60 1332.5 -1.28 4.7

Cs-134 604.7 -2.76 4.5 Y-88 1836.1 -1.39 4.7
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5.4 4πβ − γ 同時計数装置への適用

本節では、開発された線源プログラムを、3 章の実証実験で用いた 4πβ − γ 同時計数装置で

Cs-134単体試料を測定した場合（実証実験の Sample(a)の場合、3.2.3節）に適用して計算コード

を実行する。この線源プログラムにより、4πβ − γ 同時計数法の効率外挿曲線を模擬できることを

示す。このシミュレーションは、ベータ線検出器とガンマ線検出器の測定に関わる特性パラメータ

が効率外挿曲線に及ぼす影響を検討するために用いられる。また、4πβ − γ 同時計数装置に用いら

れるガンマ線検出器の計数効率を算出するためにも用いられる。

5.4.1 計算コードによる効率外挿曲線の模擬

シミュレーションの結果、１つの線源プログラムの実行ごとにベータ線検出器とガンマ線検出器

での付与エネルギーが得られる。その 1つ 1つのイベントをそれぞれの検出器での検出イベントと

見なした。プログラムにより、各イベントの条件「ベータ線検出エネルギーがしきい値を超えてい

るか」、条件「ガンマ線検出エネルギーが計数領域内であるか」、条件「前述の２条件を両方共に満

たしているか」を判断し、それぞれをベータ線検出イベント、ガンマ線検出イベント、同時計数イ

ベントとして計数した。この条件を判別する際のベータ線検出のしきい値を変化させて、計算コー

ドによる効率外挿曲線を模擬した。また、複数のガンマ線エネルギーの計数領域に対応して、それ

ぞれのガンマ線計数と同時計数を求めて、効率外挿曲線を描画する。線源プログラムの実行回数を

放射性核種の壊変数と見なして規格化した。

この計算手法により模擬された効率外挿曲線を図 5.6に示す。複数のガンマ線計数領域に対して

計算値から外挿曲線を描き、全ての曲線は y軸で真値（規格化された 1）に収束した。複数のガン

マ線計数領域は、互いに主な光電ピーク、サムピークの領域とコンプトン領域の有無が異なる。プ

ロットした点は、沈着したエネルギーが全て計数されたと仮定して、しきい値を y軸に近い側から

10 keVから 150 keVまで 10keVずつで区切ったときのガンマ線計数、同時計数から計算された

見かけ上のベータ線効率と放射能を表している。ガンマ線ゲートの違いにより、外挿曲線の形状が

異なっている。Cs-134の最大ベータ線エネルギー 89 keVの計数が現れる領域と外挿曲線の傾き

が変化する領域が重なっており、ベータ線分岐比が外挿曲線の傾きに影響していることがわかる。
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図 5.6 実証実験用測定器に対する計算により模擬された効率外挿曲線
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5.5 考察

5.5.1 効率外挿曲線を変化させるパラメータの検討

計算により実測の効率外挿曲線の変化を再現するためには、計算結果に対して、下記の項目につ

いて検討することとした。

• ベータ線計数効率
• ベータ線波高分解能
• ガンマ線検出器の位置
• ガンマ線波高分解能
• ガンマ線エネルギーの計数領域のウィンドウ幅

これまでの実測上の経験で、同じ核種を対象とした測定であっても、ベータ線検出器とガンマ

線検出器の組合わせやガンマ線検出器の配置 [89]により効率外挿曲線の形状が変化することがわ

かっている。

ベータ線計数効率

図 5.7に示すように、ベータ線計数効率が低下する 5つの場合を仮定した。この仮定でのベータ

線計数効率の変化が効率外挿曲線へ及ぼす影響を調べた。計算結果より得られるベータ線検出器領

域への付与エネルギーに対して、図 5.7に応じたウェイトをベータ線計数、同時計数にかけた。そ

の結果として得られた外挿曲線の変化を図 5.8に示す。図 5.8の黄色四角で示した数字は、仮定さ

れた 10 keVでの計数効率を示している。

ここでは、後述のベータ線波高分解能、ガンマ線波高分解能は考慮しておらず、ガンマ線検出器

の位置は体系中心から 12 mm、ガンマ線エネルギーの計数領域はピーク上側に対して +0.1 % 、

下側に対して-0.1 % とした。

図 5.8に示すように、ベータ線計数効率により効率外挿曲線の傾きが大きく変わらないことがわ

かる。しかしながら、計数効率が下がると、同じ効率外挿曲線上での y軸に最も近い点の位置が y

軸から離れていく傾向が認められる。これは、外挿曲線フィッティングの残差から計算される外挿

の不確かさが大きくなることを意味している。

また、例えば、605-802 keVガンマ線ゲートの外挿曲線のように、効率が低い場合、y軸に最も

近い点付近で曲線形状が変化する場合がある。これは、実測の場合の外挿フィッティングでは、絶

対値を決めるためのフィッティング関数のパラメータ設定が困難になることを意味している。
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図 5.7 効率外挿曲線への影響を評価するために仮定したベータ線計数効率の変化
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図 5.8 ベータ線計数効率の変化による効率外挿曲線の変化 (黄色四角で示した数字は、仮定

された計数効率の 10 keVでの値)
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図 5.9 効率外挿曲線へのベータ線波高分解能の影響（ゲート:605 keV）

ベータ線波高分解能

計算結果に対して波高分解能を反映させるために、計算結果で得られた付与エネルギーを中心に

してガウス分布でウェイトを振り分け、ガウス分布全体の総和が１になるように規格化した。この

手法により波高分解能を変化させ、図 5.9に 605 keVピークにゲートをかけた外挿曲線、図 5.10

に 605 keVピークから 802 keVピークまでゲートをかけた外挿曲線、図 5.11に 796-802keVピー

クにゲートをかけた外挿曲線を示す。これらの図では基の外挿曲線 (RAW) から、全てのベータ

線に対してガウス分布の標準偏差が 0.2、0.4、0.6、0.8を仮定した場合を示した。実証実験では、

Cd-109の K殻オージェ電子ピークの半値幅は 100 % を超え、Cs-137の内部転換電子ピークの半

値幅は 20 % 程度だった。この 2点間の半値幅が電子エネルギーに対して比例関係であると仮定し

た場合の外挿曲線（Exp.）も併せて示している。

ここでの結果は、前述のベータ線計数効率は考慮しておらず、後述のガンマ線波高分解能は半値

幅 6 % 、ガンマ線検出器の位置は体系中心から 12 mm、ガンマ線エネルギーの計数領域は対象エ

ネルギー範囲の上側に対して +10 % と下側に対して-10 % である。

これらの結果より、いずれのガンマ線ゲートの効率外挿曲線においても、ベータ線波高分解能が

著しく劣化し、全エネルギー領域で半値幅が 100 % 以上になると、外挿の結果が真値を示さない

ことが示唆された。一方で、前述の実証実験を仮定した半値幅では考慮しない場合と比べ、わずか

に傾きが鈍化し、y軸からの距離が僅かに離れた。実測の条件では、ベータ線波高分解能は効率外

挿曲線に対して大きくは寄与しないことが示された。
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図 5.10 効率外挿曲線へのベータ線波高分解能の影響（ゲート:605-802 keV）

図 5.11 効率外挿曲線へのベータ線波高分解能の影響（ゲート:796-802 keV）
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図 5.12 効率外挿曲線への影響を評価するために変化させたガンマ線検出器（NaI(Tl)結晶）の位置

ガンマ線検出器の位置

4πβ − γ 同時計数装置では、試料と検出器間が近いために、ガンマ線検出器のエンドキャップ位

置だけではなく、封じられたガンマ線検出器筐体内の結晶本体の位置が計数率に影響する。図 5.12

に示したように、体系中心あるいは試料位置からの距離を 6.1 -14 mmで結晶位置を変化させ、効

率外挿曲線の変化を調べた。図 5.13に 605 keVピークにゲートをかけた外挿曲線、図 5.14に 605

keV ピークから 802 keV ピークまでゲートをかけた外挿曲線、図 5.15 に 796-802 keV ピークに

ゲートをかけた外挿曲線の変化を示す。

ここでの結果は、前述のベータ線計数効率の低下は考慮せず、ベータ線波高分解能は実測に則

り、後述のガンマ線波高分解能は半値幅 6 % 、ガンマ線エネルギーの計数領域は対象エネルギー

範囲の上側に対して +10 % と下側に対して-10 % である。

以上述べたように、ガンマ線検出器の位置により、効率外挿曲線の傾きや形状が大きく変化す

る。605 keVピークの効率外挿曲線の場合、結晶が近い距離の場合は直線近似に近くなり、結晶が

離れるにつれて多項式近似に近くなっている。605-802 keVピークの効率外挿曲線の場合、結晶が

遠い距離の場合は単調増加曲線あるいは直線であるが、近距離の場合は極点を持ち傾きが負から正

に変化した。796-802 keVピークの効率外挿曲線の場合、距離が近くなるにつれて、外挿曲線の負

の傾きが急激に大きくなることを示している。
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図 5.13 効率外挿曲線へのガンマ線検出器位置の影響（ゲート：605 keV）

図 5.14 効率外挿曲線へのガンマ線検出器位置の影響（ゲート：605-802 keV）
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図 5.15 効率外挿曲線へのガンマ線検出器位置の影響（ゲート：796-802 keV）
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図 5.16 効率外挿曲線へのガンマ線波高分解能の影響（ゲート:605 keV）

ガンマ線波高分解能

実際のシンチレーション検出器によるガンマ線測定では、主に付与エネルギーと発光量の非線形

性、発光量による統計的なばらつき、回路ノイズにより、エネルギー分解能に広がりを生じる。例

えば、NaI(Tl)シンチレーション検出器の場合は、Cs-137の 662 keVに対する分解能は半値幅で

6 % 程度である。この波高分解能を考慮するために、ベータ線波高分解能の場合と同様に、付与エ

ネルギーを中心にしたガウス分布でウェイトを振り分け、半値幅を 4、6、8、10 % と変化させた場

合の効率外挿曲線の変化を調べた。図 5.16に 605 keVピークにゲートをかけた外挿曲線、図 5.17

に 605 keVピークから 802 keVピークまでゲートをかけた外挿曲線、図 5.18に 796-802keVピー

クにゲートをかけた外挿曲線を示す。

ここでの結果は、前述のベータ線計数効率の低下は考慮しておらず、ベータ線波高分解能は実測

に則り、ガンマ線検出器位置は 6.1 mm、後述のガンマ線エネルギーの計数領域は対象エネルギー

範囲の上側に対して +10 % と下側に対して-10 % である。

605-802 keVゲートの場合、ガンマ線波高分解能によって外挿による結果が真値から外れる場合

がある。一方、605 keV 光電ピーク、796-802 keV 光電ピークゲートの場合、ゲート幅に対して

ピークが十分に小さい分解能である場合は、効率外挿曲線への変化は小さいが、ゲート幅と波高分

解能が近づくと外挿曲線の形状が変化した。
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図 5.17 効率外挿曲線へのガンマ線波高分解能の影響（ゲート:605-802 keV）

図 5.18 効率外挿曲線へのガンマ線波高分解能の影響（ゲート:796-802 keV）
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図 5.19 効率外挿曲線へのガンマ線計数ウィンドウ幅の影響（ゲート:605 keV）

ガンマ線エネルギーの計数領域のウィンドウ幅

実証実験におけるガンマ線測定では、Cs-134の光電ピークに対して中心から 10 % 程度のガン

マ線エネルギーの計数領域のウィンドウ幅を設定した。このガンマ線計数領域のウィンドウ幅が

及ぼす効率外挿曲線への影響を調べた。図 5.19に 605 keVピークにゲートをかけた外挿曲線、図

5.20に 605 keVピークから 802 keVピークまでゲートをかけた外挿曲線、図 5.21に 796-802keV

ピークにゲートをかけた外挿曲線を示す。

ここでの結果は、前述のベータ線計数効率の低下は考慮しておらず、ベータ線波高分解能は実測

に則り、ガンマ線波高分解能は半値幅 6 % 、ガンマ線検出器位置は 6.1 mmである。ウィンドウ

幅は、ピーク上側と下側で対称に ±5-10 % の範囲で変化させた。

いずれの外挿曲線も、y軸で真値に交わるように収束しているが、ウィンドウ幅によって外挿曲

線の形状が大きく変化している。ウィンドウ幅が小さくなると、傾きが小さくなり、ウィンドウ幅

の違いによる影響が大きくなる傾向を示した。
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図 5.20 効率外挿曲線へのガンマ線計数ウィンドウ幅の影響（ゲート:605-802 keV）

図 5.21 効率外挿曲線へのガンマ線計数ウィンドウ幅の影響（ゲート:796-802 keV）
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実測の効率外挿曲線との比較

これまでの計算結果に対して、効率外挿曲線に対する各変動パラメータの寄与について検討し

た。ここで、図 5.22に 3.2.3節の実証実験で実測した外挿曲線を規格化して示す。計算結果との比

較をすると、605 keVゲートと 796-802keVゲートでは、

• ベータ線波高分解能：実測に則り仮定
• ガンマ線検出器の位置：体系中心から 6.1 mm

• ガンマ線波高分解能：6 ％

• ガンマ線エネルギーの計数領域のウィンドウ幅:10 %

の条件（605 keV ゲート：図 5.19 の黒線、796-802 keV ゲート:図 5.18 の黒線）が最も近い形

状となる。605-802 keVゲートは、他のゲートの場合とは異なり、より狭いウィンドウ幅の方が近

い結果となった。y軸からの距離の違いは、実際のベータ線計数効率が低いためであると考えられ

る。これらの条件は、実際の条件に近く、計算による効率外挿曲線が実測した効率外挿曲線を模擬

していることを示している。

以上の結果から、開発された線源プログラムを EGS5コード内で実行して得られる検出器領域

での付与エネルギーに対して、実際の検出器での測定条件を考慮することで、効率外挿曲線が模擬

できることが示された。ただし、ゲート幅が広い場合には必ずしも効率外挿曲線を模擬できていな

い。これは、ゲート幅を広げた場合に計数率の中で寄与が大きくなるコンプトン成分が十分に模擬

できていないためであると考えられる。
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図 5.22 実証実験で実測した効率外挿曲線（比較のため規格化）
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表 5.3 ガンマ線ウィンドウ幅と計数効率の変化

Window 605 keV [%] 605-802 keV [%] 796-802 keV [%]

10 % 16.7 32.9 14.4

9 % 16.2 32.3 13.8

8 % 15.7 31.6 13.2

7 % 15.0 30.8 12.5

6 % 14.2 30.1 11.9

5 % 13.1 28.8 10.9

実験値（10 % ） 16.3 30.2 11.6

5.5.2 計数効率の比較

表 5.3に実験値と計算値のガンマ線計数効率の比較を示す。計算値ではガンマ線波高分解能は半

値幅 6 % を仮定し、それに対してガンマ線ウィンドウ幅を 5-10 % で変化させた。実験値は上下

いずれも ±10 % 程度のゲート幅である。ガンマ線ゲートは 605 keV(光電ピークのみ)、605-802

keV(コンプトン成分含む)、796-802 keV(光電ピークのみ)、である。実験値と計算値は、どのガン

マ線ゲート、ウィンドウ幅においても 3% 程度以内で良く一致している。
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5.6 本章のまとめ

本章では、ベータ線・ガンマ線同時放出線源プログラムを使用したシミュレーションにより、

4πβ − γ 同時計数法の効率外挿曲線を計算結果から得られることを示した。これにより、各測定パ

ラメータの効率外挿曲線への寄与が明らかにできるようになった。

この線源プログラムは、核データの通りに、ベータ線の放出とガンマ線の放出を一貫して実行

し、その結果をリストデータとして出力するように作製された。

この線源プログラムの動作検証を、1) 放出されるベータ線・ガンマ線のエネルギーと放出比、2)

同時放出の相関関係、に分けて実施した。前者は、プログラムの出力を参照値と比較により実施し

た。後者は、ガンマ線スペクトロメトリにおける現れるサムコインシデンス効果を利用して実測値

と計算値を比較して実施した。その結果、ベータ線・ガンマ線の放出は参照値と一致し、サムコイ

ンシデンス効果は測定の不確かさの範囲内で一致した。これらにより、線源プログラムが正しく動

作していることが確認された。

続いて、線源プログラムは 4πβ − γ 同時計数法の効率外挿曲線を計算結果から模擬した。模擬さ

れた効率外挿曲線が、実際のベータ線・ガンマ線の計数効率・波高分解能により変化する様子を、

個々のパラメータに対して明らかにした。

効率外挿曲線の形状に対して大きく影響するのはガンマ線検出器の位置とウィンドウ幅であっ

た。ガンマ線波高分解能は、ウィンドウ幅に対して十分に小さい場合は効率外挿曲線の形状に対

して影響しないが、逆にウィンドウ幅と半値幅が近づくと効率外挿が真値から外れることを示し

た。ベータ線波高分解能は、実証実験で評価された分解能であれば、効率外挿曲線には影響しな

い。ベータ線計数効率は、効率外挿曲線の形状に対しては影響しないが、計数効率が下がると外挿

による不確かさが大きくなる方向に影響することが示された。

以上のように、実証実験で使用された検出器をモデルにして、このシミュレーションにより実測

の効率外挿曲線を模擬できることを示した。

この結果は、4πβ − γ 同時計数装置のガンマ線検出器を変更した場合に、効率外挿曲線の形状が

変化することを意味している。

本章の結果を受けて、次章の核種混在試料中の純ベータ核種を測定する装置では、ガンマ線検出

器よりもベータ線検出器での計数効率が、外挿による不確かさを低減するためには優先される。
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第 6章

核種混在試料中純ベータ核種測定装置

第 4 章では、プラスチックシンチレーション検出器でのベータ線計数効率の改善に向けて検討

した。

第 5章では、ベータ線検出器、ガンマ線検出器による測定パラメータの違いによる効率外挿曲線

への影響を検討した。

本章では、これらの検討に基づき、下記の点について述べる。

• 核種混在試料中の純ベータ核種を測定する装置を作製
• 測定結果の評価

6.1 緒言

第 4章でのプラスチックシンチレーション検出器の評価により、小型化したプラスチックシンチ

レータ中の蛍光を光電子増倍管（R9880U-210、指頭型 PMT）を用いて大立体角で捉えるように

配置し、ベータ線計数効率が改善できることが分かった。次に、第 5章でシミュレーションにより

効率外挿曲線の変化を検討した。その結果、外挿による不確かさを低減するためにはガンマ線検出

器よりもベータ線検出器での計数効率を優先するべきことがわかった。

核種混在試料中の純ベータ核種を測定する装置において、指頭型 PMTを使ったプラスチックシ

ンチレーション検出器での高いベータ線計数効率を損なわずに、4πβ-γ 同時計数法を成立させるガ

ンマ線検出器を用意する必要がある。

構成された装置により、Cs-134 と Cs-137 が混在した試料中の Sr/Y-90 放射能の測定を実施

する。
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6.2 測定機器

6.2.1 ガンマ線検出器

第 3章の実証実験で実施した 4πβ − γ 同時計数測定で、外挿による不確かさが測定不確かさ全

体を支配する要因の一つであることを示した。その原因は、ベータ線計数効率が低いことであると

考えた。そこで、第 4章でベータ線計数効率の改善を試み、指頭型 PMTを使ったベータ線検出器

が、実証実験の場合よりも高い計数効率を達成できることを示した。ここでは、その指頭型 PMT

を使ったベータ線検出器と組合わせて 4πβ − γ 同時計数装置を成立させるためのガンマ線検出器

を決定する。

4πβ − γ 同時計数装置では、ベータ線計数率との統計のバランスを取るために、ガンマ線検出器

の計数効率が可能な限り高くなるように配慮する必要がある。したがって、ガンマ線検出器の決定

においては、1) 試料にできるだけ近づけること、2) 大型化して計数効率を上げること、を考える。

4πβ − γ 同時計数装置では、試料の周囲に必ずベータ線検出器が存在し、ガンマ線検出器は試料

から離れざるを得ない。実証実験で用いたような円柱状の結晶を持ったガンマ線検出器は、試料か

らの距離が離れると、急激に立体角を失う。その結果、計数効率が低くなってしまう。

そこで、河田は井戸形のガンマ線検出器を採用した [60]。井戸底部に試料を置き井戸開口部に

ベータ線信号読み出し用の機器を配置すれば、高い立体角でガンマ線検出器を配置できる。しか

し、第 4章でベータ線検出効率が高いことが示された指頭型 PMTを用いたベータ線検出器は、両

側から信号を読み出す構造であり、井戸底部に試料を置くことができない。

本研究では、図 6.1のようにシンチレータ結晶の内部に貫通孔を持つガンマ線検出器（ここでは、

スルーホール型ガンマ線検出器と呼ぶ）を用いることを考案した。このような機構を持つガンマ線

検出器を利用することで、指頭型 PMTを用いたベータ線検出器を用いながら高い計数効率のガン

マ線検出器を配置した 4πβ − γ 同時計数装置を構成できる。

表 6.1に、計数効率を計算した結果を示す。シンチレータは、実証実験と同じように、直径 3イ

ンチ、高さ 3インチの NaI(Tl)シンチレータを使用したとして、指頭型 PMTベータ線検出器を

挿入するための貫通孔（内径 20 mm）を通すため、シンチレータに内径 1インチの貫通孔を開け

たとした。比較のため、実測した計数効率と、実証実験の計数効率と合わせて示す。実証実験では

直径 3インチ、高さ 3インチの NaI(Tl)シンチレータを 2つ使用しているが、スルーホール型ガ

ンマ線検出器では 1つだけである。しかし、両者の間で主な光電ピークの計数率は同程度かスルー

ホール型ガンマ線検出器の方が計数効率が高い。これは、スルーホール型ガンマ線検出器の方が、

立体角が大きいためである。スルーホール型ガンマ線検出器は、使用する NaI(Tl)シンチレータの

結晶体積が実証実験の場合の半分である。

以上により、4πβ − γ 同時計数装置を指頭型 PMTベータ線検出器とスルーホール型ガンマ線検

出器で構成すると、ベータ線計数効率が高く、ガンマ線計数効率を下がらない装置を実現できるこ

とが分かった。この装置による 4πβ − γ 同時計数測定は、実証実験よりも外挿による不確かさが
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図 6.1 スルーホール型ガンマ線検出器の模式図

小さいと期待される。

図 6.2 にスルーホール型の NaI(Tl) シンチレーション検出器（Oken、12H12DM）を示す。貫

通孔部（直径 20 mm）にプラスチックシンチレータを内包した 2つの指頭型 PMTが挿入される

（図 6.3）。NaI(Tl)シンチレータ結晶の全体サイズは直径 3インチ、高さ 3インチで、円柱側面の

中心に直径 24 mmの貫通孔がある。貫通孔内部と円柱外側表面全体は反射材として白色テフロン

テープを巻いてある。図 6.4に示すように、スルーホール型ガンマ線検出器と R9880U-210による

4πβ-γ 同時計数装置は、全長 340 mm弱、幅 100 mm弱で実証実験用の装置よりも大幅に小型化

され、鉛遮蔽体の内部に全体を入れることができた（図 6.5）。そのため、バックグラウンドの影響

が大幅に低減される。この遮蔽体は上部レールスライド式で、肉厚が 10 cmである。スルーホール

型ガンマ線検出器の内部に挿入された R9880U-210ベータ線検出器は、治具により公差 ±0.2 mm
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表 6.1 スルーホール型ガンマ線検出器でのガンマ線計数効率の実験値と計算値の比較

Flag Window [keV] スルーホール計算値 (%) スルーホール実験値 (%) 実証実験 (%)

A 180-605 34.9 33.3 36.7

B 180-802 49.5 47.6 50.6

C 180-1401 65.0 64.9 65.8

D 605 18.0 18.4 16.3

E 605-802 32.7 32.8 30.2

F 605-1401 48.1 50.1 45.4

G 796-802 13.2 14.0 11.6

H 796-1401 28.7 31.2 26.8

図 6.2 スルーホール型 NaI(Tl)シンチレーション検出器の写真

で中心位置に固定される。遮光処理とガンマ線検出器へのセットが別々にされたため、試料交換後

の光電子増倍管のノイズ低下を待つ静置時間無しで連続的に測定できる。
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図 6.3 スルーホール型ガンマ線検出器の貫通孔に R9880U-210が挿入される様子

図 6.4 スルーホール型ガンマ線検出器のサイズ
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図 6.5 鉛遮蔽体の中に全体が入れられたスルーホール型ガンマ線検出器の様子
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表 6.2 用意された試料の一覧

Sample(d) Sample(e) Sample(f)

核種 (Bq) (mg) (Bq) (mg) (Bq) (mg)

Cs-134 202.8 18.1 162.5 14.6 76.3 6.84

Cs-137 · · · · · · 113.7 12.2 108.7 11.7

Sr/Y-90 · · · · · · · · · · · · 42.4 9.97

6.2.2 測定試料の準備

第 4 章で示した凹凸形が一組となり直径 8 mm、厚さ 2 mm となるプラスチックシンチレー

タ（EJ-212）の凹型の方に、既知濃度の放射能溶液を滴下乾燥した後に、エッジ部を光学セメン

トで接着して試料とした。用意した試料の放射能と滴下量の一覧を表 6.2 に示す。Cs-134+Cs-

137+Sr/Y-90混合試料は、Sr/Y-90の放射能を Cs-134と Cs-137の放射能合計の四分の一程度と

した。既知濃度に付せられた不確かさは実証実験と同様に、Cs-134で 0.9 % 、Cs-137で 1.2 % 、

Sr/Y-90で 1.4 % （包含計数 k=2）である。滴下された溶液の乾燥に半日、完全に光学接着が固

まるまでに半日程度ずつ時間を置いた。プラスチックシンチレータと R9880U-210 の光学接着に

光学グリス（Bicron、BC-600）を用いた。遮光から 30分程度静置してから前述のスルーホール型

ガンマ線検出器の貫通孔部に装着した。

6.2.3 測定回路とデータ解析

第 3章の測定回路からの変更点は次の通りである。

ベータ線検出器からの信号を増幅する前置増幅器には、Canberra製 2005を使用した。ガンマ

線検出器の個数が 1 個になり、ガンマ線の系統が 1 つになった。指頭型 PMT には-1 kV を印加

し、スルーホール型ガンマ線検出器には + 900 Vを印加した。いずれの検出器も、波形整形増幅

器のゲインを ADCに合わせて調整した。

データ解析は、実証実験の場合と同様である。
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図 6.6 スルーホール型ガンマ線検出器で取得されたガンマ線波高分布（Cs-134+Cs-137試料）

6.3 測定結果

6.3.1 ガンマ線波高分布

図 6.6に Cs-134＋ Cs-137混合試料の場合のガンマ線波高分布を示す。Cs-134の 605 keV、796

keV 光電ピーク、それらのサムピークに加えて、トリプルサムピークが観測された。個々のガン

マ線ピークでは、実証実験の場合に比べてガンマ線波高分解能の劣化が認められ、Cs-137の 662

keVガンマ線に対して 17 % となった。

この原因を探るために、図 6.7に示す線源位置で Cs-137の場合のガンマ線波高分布を取得した、

それぞれの位置に対応した波高分布を図 6.8に示す。いずれも横軸の波高ゲインは一致させ、縦軸

は視認解釈のためにずらして表示している。波高分布中の 662 keV光電ピーク中心が 2成分に分

かれ、線源の位置を変えることにより、ピークの重心位置が変化している。
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図 6.7 波高分解能劣化の原因を探るためにガンマ線波高分布を取得した線源位置

図 6.8 各位置でのスルーホール型ガンマ線検出器の波高分布（Cs-137、Center:ホール内の中心位置）
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図 6.9 Sample(d)中の Cs-134放射能評価のための外挿曲線

6.3.2 Cs-134のみ試料の放射能測定

Sample(d)の測定は、1709秒かけて実行した。図 6.9に、Cs-134単体試料を測定した場合の効

率外挿曲線を示す。ガンマ線計数領域は、605 keVを主とする光電ピーク領域（563-605 keV）、796

keVを主とする光電ピーク領域（796-802 keV）、その両者を含む領域（563-802 keV）、サムピーク

領域（Sum）、796 keVを主とする光電ピークからサムピークまでを含む領域（796 keV-sum）、サ

ムピークから主に 569+769+605 keVの三重サムピークまでを含む領域（Sum - Triple sum）に

設定した。それぞれのガンマ線計数領域に対して、二次多項式近似により外挿曲線を作製した。

実証実験の場合と比べて、実測で得られる測定点の y軸までの距離が小さくなった。外挿により

得られた Cs-134放射能は 201.2 Bqで、既知値との差は-0.8 % であった。この外挿による不確か

さは 0.5 % （k=1）で、実証実験の場合の 1.0 % （k=1）から半減された。

Sr/Y-90の放射能測定に向けては、この結果から Cs-134のガンマ線計数効率が得られる。
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図 6.10 Sample(e)中の Cs-134と Cs-137からの全ベータ線放出率評価のための外挿曲線

6.3.3 Cs-134+Cs-137試料の全ベータ線放出率測定

Sample(e)の測定は、2464秒かけて実行した。図 6.10に、Cs-134＋ Cs-137試料を測定した場

合の効率外挿曲線を示す。ガンマ線計数領域は、前述の Sample(d)の場合からは、Cs-137の 662

keV光電ピークを避けた。それぞれのガンマ線計数領域に対して、二次多項式近似により外挿曲線

を作製した。

外挿により得られた全ベータ線放出率は 289.3 s−1 で、既知値との差は +0.8 % であった。この

外挿による不確かさは 0.9 %（k=1）で、実証実験の場合の 2.1 %（k=1）から半分以下にまで小

さくすることができた。

Sr/Y-90放射能の測定に向けては、この外挿の結果から Cs-137のガンマ線計数効率が得られる。
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図 6.11 Sample(f)中の Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90からの全ベータ線放出率評価のための外挿曲線

6.3.4 Cs-134+Cs-137+Sr/Y-90試料の全ベータ線放出率測定

Sample(f)の測定は、3380秒かけて実行した。図に、Cs-134＋ Cs-137＋ Sr/Y-90試料を測定

した場合の効率外挿曲線を示す。ガンマ線計数領域は、Sample(e)の場合と同じである。それぞれ

のガンマ線計数領域に対して、二次多項式近似により外挿曲線を作製した。

外挿により得られた全ベータ線放出率は 239.6 s−1 で、既知値との差は +0.8 % であった。この

外挿による不確かさは 0.7 % （k=1）で、実証実験の場合の 1.3 % （k=1）からほぼ半減された。

この核種混在試料中の Sr/Y-90は、この全ベータ線計数率から前述の Cs-134と Cs-137のガン

マ線効率により求められる Cs-134と Cs-137の寄与分を差し引くことにより求められる。
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表 6.3 測定された Sr/Y-90放射能に対する不確かさ評価の一覧

AEntire A134 A137

No. Component ASr u % (k=1) u % (k=1) u % (k=1)

1 計数統計 1.09 0.90 0.97

2 効率外挿 0.72 0.50 0.93

3 ガンマ線スペクトロメトリ - 1.26 1.11

4 バックグラウンド 0.15 - -

5 試料設置再現性 0.29 1.07 - 1.35 - 1.46

6 試料位置 0.57 - -

7 時間 0.01 - -

8 分解時間 0.21 - -

9 不感時間 0.40 - -

10 核データ - - 0.17

Total % （k=1） 10.3 1.5 1.6 1.8

全ベータ線放出率 (s−1) 42.5 239.6 77.0 120.1

Total s−1 （k=1） 4.38 3.63 1.25 2.10

6.4 考察

6.4.1 Cs-134と Cs-137が混在した試料中の Sr/Y-90放射能測定の不確かさ

上述の Sample(d)、Sample(e)、Sample(f)による測定結果に対しての不確かさを算出して表 6.3

に示す。計数統計を除く全ベータ線放出率、Cs-134、Cs-137に対する不確かさはそれぞれ 1.07 %

、1.35 % 、1.46 %(k=1)であった。全ベータ線放出率と Cs-137のベータ線放出率は、実証実験

における 2.33 % 、1.10 % 、2.40 %(k=1)から小さくなったが、Cs-134はガンマ線スペクトロメ

トリによる不確かさが増している。効率外挿による不確かさは実証実験から半分程度に小さくなっ

た。ガンマ線検出器のバックグラウンド計数率は全ガンマ線計数率で実証実験の 85 cps から 4.7

cpsに下がり、測定不確かさ全体への影響は無視できるほど小さくできた。今後、さらなる不確か

さの低減に向けて、ガンマ線スペクトロメトリの不確かさの低減が課題となる。

最終的な Sr/Y-90放射能の測定に対する不確かさは 10.1 % と評価される。実証実験の場合より

も Cs-134と Cs-137放射能に対する Sr/Y-90放射能の比が小さいために、相対不確かさは大きく

なる。仮に、Sr/Y-90 放射能と、Cs-134 と Cs-137 の放射能合計との比が実証実験と同じであれ

ば、その不確かさは 2.0 %(k=1)と見積られ、実証実験の 5.2% から小さくなった。
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6.4.2 測定可能な Sr/Y-90放射能の Cs-134と Cs-137放射能に対する下限混在比

測定可能な Sr/Y-90放射能の Cs-134と Cs-137に対する測定下限比としての棄却限界（得られ

る正味計数値が意味を持つレベル）を 2.3節の式 2.21で算出する。

σ は Cs-134と Cs-137の不確かさの合成とし、kC はここでは両側信頼度が 95.45% となる 2.00

とする。式により計算される棄却限界は 8.73 s-1 であり、Cs-134と Cs-137の合計のベータ線放

出率に対しては 4.4 % であった。これは、実証実験の 7.3 % から大きく改善された。

6.4.3 本測定装置への評価

スルーホール型 NaI(Tl) シンチレーション検出器は、プラスチックシンチレーション検出器で

のベータ線計数効率を高く維持したまま、ガンマ線計数効率を高く保つために導入した。その結

果、十分な計数効率が得られた反面、ガンマ線波高分解能が劣化した。これは、貫通孔により光

電子増倍管から陰になる領域がシンチレータ結晶内に生まれ集光量が減少したことが考えられる。

Cs-137線源の位置を変え、波高分布の変化を調べた結果、線源が光電子増倍管から離れると波高

が低い側に重心が移った。これは、貫通孔よりも遠い側で発生する蛍光は、近い側で発生した場合

よりも小さくなることを示している。したがって、この波高分解能の劣化は、蛍光の読み出しを両

側にする等の工夫により改善できると考えられる。ただし、スルーホール型にしたことにより、円

柱型に比べ分解能の低下が起きたが、Cs-134、Cs-137を対象とした 4πβ-γ 同時計数装置としての

機能には影響しなかった。

このスルーホール型 NaI(Tl) シンチレーション検出器を用いた核種混在試料中の純ベータ核種

測定装置を、Cs-134と Cs-137の混在試料中の Sr/Y-90放射能の測定に適用した。実証実験の場

合に比べ、効率外挿とバックグラウンドによる不確かさを大きく低減できた。第 3章で挙げた課題

に対する第 4章と第 5章での検討を経て作製した本装置で、期待された効果が認められた。

本実験では、Cs-134と Cs-137のガンマ線計数効率は、標準溶液により校正するのではなく、直

接に絶対測定して求めた。これにより、標準溶液の不確かさの一次標準以外に起因する不確かさを

排除できる。しかし、現状では、まだ絶対測定による不確かさは標準溶液の放射能濃度に付せられ

た不確かさ 0.9 %(k=2)よりもまだ僅かに大きい。今後、この標準溶液よりも小さい不確かさが実

現できるようになれば、現在の国家標準と標準供給体制を改良できる可能性が出てくる。

本測定装置を用いたことによる不確かさの低減に伴い、測定可能な Sr/Y-90放射能の Cs-134と

Cs-137放射能に対する下限混在比は実証実験の場合から低減された。この下限混在比は 10 % よ

りも十分に小さく、飲食物摂取制限指標 [90]で仮定された放射性セシウム対放射性ストロンチウ

ム比以上の Sr/Y-90が含まれる試料は測定可能であることを意味する。
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6.5 本章のまとめ

スルーホール型 NaI(Tl)シンチレーション検出器を使った 4πβ-γ 同時計数装置を構成し、測定

実験を実施した。その結果は既知値と良く一致し、期待された測定不確かさの低減が実現された。

これは、ベータ線検出器の計数効率を実証実験に比べ改善した 4πβ-γ 同時計数装置を構成できた

ことと、バックグラウンド計数率を低減できたためであった。スルーホール型 NaI(Tl)シンチレー

ション検出器は、個数を減らし結晶体積を半分にしながらも、ガンマ線計数効率を低下させること

なく、高い計数効率のベータ線検出との組合せによる 4πβ-γ 同時計数装置を実現した。

実証実験から、ベータ線検出器とガンマ線検出器を変更したことにより、装置全体の大きさを

小型化できた。それにより、バックグラウンド計数率の低減に必要な遮へい量の減量に成功した。

その結果、バックグラウンド計数率を、実証実験からは 10 分の 1 以下に抑えられた。これらは、

バックグラウンド計数率による不確かさを低減できた。

この低減された不確かさから、Cs-134と Cs-137の混在試料中の Sr/Y-90の測定できる下限混

在比を改善できた。
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第 7章

結語

本研究では、4πβ-γ 同時計数法を応用し、大立体角のベータ線、ガンマ線検出器を用いた装置に

より、核種混在状態の試料中に含まれる純ベータ核種の放射能を測定する方法を考案した。特に、

福島第一原子力発電所事故により放出された放射性物質が対象である場合を考慮すると、Cs-134、

Cs-137、Sr/Y-90が関心核種であるため、この 3核種に対して検討した。本研究の測定法では、化

学分離を必要とせず、Sr-90と Y-90が放射平衡状態に達するまで待機することなく測定できる点

が特長である。

本研究では、核種混在状態の試料中に含まれる純ベータ核種の放射能測定法を確立することを目

的とし、新たに大立体角を有するベータ線検出器とガンマ線検出器を組み合わせた装置を開発し

た。さらに、この測定法と測定装置により、実際に核種混在試料中の純ベータ核種の放射能を測定

できることを明示することを目的とした。

第 2章では、本測定法の原理を説明した。本測定法では、核種混在試料に対して、4πβ-γ 同時計

数法により全ベータ線放出率が測定され、ガンマ線スペクトロメトリにより測定される Cs-134と

Cs-137のベータ線放出率を差し引くことにより、Sr/Y-90放射能を求める。測定結果を得る過程

において、効率外挿法により絶対値を決定すること、核種混在試料では β-γ 核種の効率を写し取る

効率トレーサ法により全ベータ線放出率を求めることを、数式を基にして説明した。

第 3章では、測定原理を実証するための実験について記述した。測定装置を組み、測定結果を求

め、不確かさを評価し、既知値と比較することにより、本測定法で Sr/Y-90を測定できることを示

した。この実験では、直方体のライトガイドにはめ込んだプラスチックシンチレーション検出器を

ベータ線検出器、3” x 3”の円柱状 NaI(Tl)シンチレーション検出器をガンマ線検出器として使用

した。この実証実験における不確かさ要因の分析により、効率外挿による不確かさとバックグラウ

ンド計数率による不確かさが主な要因であることが明らかになった。

この実証実験において、ベータ線計数効率の向上により効率外挿による不確かさが低減されるこ

とが見込まれることから、測定器の最適化に向けて、プラスチックシンチレータのベータ線計数特

性の改善を試みる方針を決めた。また、ガンマ線検出器の違いによる外挿の不確かさへの影響につ

いても検討することを決めた。

第 4章では、プラスチックシンチレーション検出器でのベータ線の波高分解能、下限エネルギー
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を評価した。ベータ線計数効率の向上を図るために、蛍光の収集効率の違い、プラスチックシンチ

レータのサイズによる違いによる影響を評価した。蛍光導光路を変更した測定の結果では、想定さ

れるほどの計数効率の改善は得られなかった。反射材を使用した測定でも十分な改善は見られず、

むしろ、ノイズが影響しやすくなることを示した。これらの結果を受けて、プラスチックシンチ

レータのサイズと光電子増倍管の種類を変更した。光電子増倍管を小型な R9880U-210に変更し、

プラスチックシンチレータはその光電面サイズに合わせて小型化しつつ、できるだけ大きな滴下量

を受けられるように凹凸形に変更した。その結果、光電子増倍管の波高リニアリティの限界により

波高分布に乱れが生じたものの、91 % まで計数効率を改善できることが明らかになった。

第 5章では、4πβ-γ 同時計数法の効率外挿曲線を模擬した。このシミュレーションは 4πβ-γ 同

時計数装置でベータ線検出器と組み合わせるガンマ線検出器を決定するために用いた。このシミュ

レーションのために、ベータ線・ガンマ線同時放出線源プログラムを開発した。この線源プログ

ラムをベータ線とガンマ線の発生に用い、ベータ線とガンマ線の輸送には EGS5コードを用いて、

ベータ線検出器とガンマ線検出器の付与エネルギーを一崩壊ごとのリストデータとして計算できる

シミュレーションを実現した。計算結果を用いて、ベータ線検出器の計数効率と波高分解能、ガン

マ線検出器の配置、計数効率、波高分解能による効率外挿曲線の変化を調べられることを示した。

第 6章では、第 4章と第 5章でのベータ線検出器、ガンマ線検出器の検討を経て、ベータ線検出

器として R9880U-210 を使った小型プラスチックシンチレーション検出器を用い、ガンマ線検出

器としてスルーホール型 NaI（Tl)シンチレーション検出器を用いた 4πβ-γ 同時計数装置を構成し

た。R9880U-210を使ったベータ線検出器を用いながら、ガンマ線検出器を試料に近づける装置を

検討した。スルーホール型 NaI（Tl)シンチレーション検出器は、第 5章で開発されたシミュレー

ションを用いて計数効率を算出した。その結果、3” x 3”の円柱状の結晶に、直径 1”の貫通孔を開

けたスルーホール型の検出器を選定した。スルーホール型 NaI(Tl) シンチレーション検出器の計

数効率を計算した結果、第 3章の実証実験で用いた NaI(Tl)シンチレーション検出器の半分の体

積の結晶で同程度の計数効率が得られることが明らかになった。この装置を用いて得た測定結果

と既知値は、不確かさの範囲内で一致した。また、外挿による不確かさとバックグラウンド計数率

による不確かさが低減されたことが示された。用意された試料に対する測定不確かさの評価から、

Cs-134と Cs-137の放射能に対して測定できる Sr/Y-90の下限混在比も改善されることを明らか

にした。

以上の研究により、4πβ-γ 同時測定装置で、化学分離を要さずに核種混在試料中の純ベータ核種

の放射能を測定する手法を確立した。改良された 4πβ-γ 同時計数装置により測定できる Sr/Y-90

放射能の不確かさと Cs-134と Cs-137の放射能に対する下限混在比が改善された。

本研究では、Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90の組合せが検討されたが、その他の純ベータ核種が混在

した場合にも適用できる可能性がある。プラスチックシンチレーション検出器での 4πβ-γ 同時計

数測定の不確かさがさらに低減されれば、国の計量標準を改良できる可能性がある。

本研究では、検出器の特性が効率外挿曲線に及ぼす影響をシミュレーションにより初めて明らか

にした。従来の計算手法では、ベータ線検出器の計数効率やガンマ線検出器の波高分解能などの

個々のパラメータについて検討した例は無い。ガンマ線検出器の位置については、河田による研
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究 [89]のように、実験的に調べることができるが、ベータ線計数効率やガンマ線検出器の波高分

解能の影響を実験的に調べるためには、さらに多くの実験が必要になる。本研究により開発された

プログラムを用いたシミュレーションでは、入力パラメータを変更することにより、より容易かつ

詳細に調べることができる。本研究により開発されたシミュレーション技術を用いた、将来の検出

器または検出器を組合わせた放射能測定器が期待される。

本研究により、福島第一原子力発電所事故に起因する Cs-134、Cs-137、Sr/Y-90を含む実試料

の放射能分析に用いられる可能性がある新たな手法が提案された。実用に向けては、関心対象と測

定対象の放射能濃度範囲の整合、K-40などの天然放射性核種の影響、試料処理・性状によるベー

タ線自己吸収変化の影響が課題としてあげられる。
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[5] M.-M. Bé, V. Chisté, C. Dulieu, E. Browne, V. Chechev, N. Kuzmenko, R. Helmer,

A. Nichols, E. Schönfeld, and R. Dersch. Table of Radionuclides, Vol. 2 of Monographie

BIPM-5. Bureau International des Poids et Mesures, Pavillon de Breteuil, F-92310 Sèvres,
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[8] M.-M. Bé, V. Chisté, C. Dulieu, X. Mougeot, E. Browne, V. Chechev, N. Kuzmenko,

F. Kondev, A. Luca, M. Galán, A.L. Nichols, A. Arinc, and X. Huang. Table of Ra-

dionuclides, Vol. 5 of Monographie BIPM-5. Bureau International des Poids et Mesures,

Pavillon de Breteuil, F-92310 Sèvres, France, 2010.
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