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第 1 章 序論 

 

 中性子共鳴吸収分光法とは、中性子と原子核の共鳴現象を中性子の飛行時間法の利用

により観測する手法である。この手法により測定された共鳴スペクトルには試料を構成

する核種に関する様々な情報が含まれている。主に得られる情報として同位体の識別、

原子数密度、温度が挙げられ、多くの分野における応用が期待されている。本研究では、

中性子共鳴吸収分光法による原子数密度分析の定量化を目指し、解析システムの開発や

実験手法の改良を行った。 

 本章では、研究の背景として中性子共鳴吸収分光法の有用性やその歴史、国内外の研

究状況を紹介する。また、中性子共鳴吸収分光法の原理及び原子数密度分析の定量化に

関する問題点を指摘し、それに対する方策をまとめ、それらを基にした研究の目的につ

いて述べる。 

 

1.1 背景 

1.1.1 中性子共鳴吸収分光法の有用性 

1.1.1.1 中性子共鳴吸収分光法（N-RAS）の概要 

 特定のエネルギーを有する中性子が原子核に非常に強く吸収される現象を中性子共

鳴吸収という。この共鳴を起こすエネルギーは核種に固有であることから、物質に含ま

れる元素・同位体の同定が可能である。中性子が物質を透過する確率は物質に含まれる

核種の断面積と密度に対して指数関数的に減少するという一般的な性質から、核種の原

子数密度1を定量することができる。また、原子核の Doppler 効果により共鳴断面積の幅

が拡がる。原子核の Doppler 効果とは、原子核と中性子の相対速度（エネルギー）が原

子核の熱振動により変化する現象であり、つまりは物質の温度により共鳴断面積が変化

するのである。この Doppler 効果による拡がりを観測することで、物質の温度測定を行

うことが可能である。 

 以上に述べたように、中性子の共鳴現象を観測することで、同位体の同定、原子数密

度の分析、温度測定を行うことができる。この中性子の共鳴現象を観測する手法が中性

子共鳴吸収分光法（N-RAS：Neutron Resonance Absorption Spectroscopy）である[1-4]。

N-RAS は共鳴現象の中性子エネルギー依存性をパルス中性子源における飛行時間

（TOF：Time of Flight）法により取得する手法である。共鳴現象の中性子エネルギー依

存性とは中性子断面積のことに他ならず、つまりは N-RAS における測定とは TOF 法に

よる共鳴領域における中性子捕獲断面積の測定と同義であるといっても過言ではない。

ただし、中性子捕獲断面積の測定では核データの収集が目的にあるのに対して、N-RAS

                                                   
1
 本論文では、特に断らない限り「密度」という言葉は原子の数密度を表す。 
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はその核データを利用して核種の情報を求め、さらにはそれをマッピングしたイメージ

ングにまで拡張することが目的である。したがって、N-RAS と中性子捕獲断面積の測

定とでは求めたい情報や応用される分野が異なるということは認識しなくてはならな

い。 

 N-RAS は透過型[4]及び即発 γ 線型[1-3]の 2 つの方式に分けられる。図 1.1 に透過型

N-RAS 及び即発 γ 線型 N-RAS の概略図を示す。透過型 N-RAS は中性子透過率を測定

し、透過率スペクトル中に現れる共鳴吸収及び共鳴散乱に起因した透過率の急激な減少

（共鳴ディップなどと呼ぶ）を観測対象としている。一方、即発 γ 線型 N-RAS は中性

子が原子核に共鳴吸収された際に放出される即発 γ 線を測定し、スペクトル中に現れる

共鳴に起因したピーク（共鳴ピークなどと呼ぶ）が観測対象である。また、分野による

が、透過型 N-RAS は NRTA（Neutron Resonance Transmission Analysis）、即発 γ 線型 N-RAS

は NRCA（Neutron Resonance Capture Analysis）と呼ばれる場合がある。透過型 N-RAS

と即発 γ 線型 N-RAS の特長や相違点については後述する。透過型 N-RAS に 2 次元画像

検出器を組み合わせる[4]か、即発 γ 線型 N-RAS をスポットスキャニング法[3, 5, 6]と組

み合わせることで核種や温度の分布をイメージングすることが可能である。これらも同

様に NRTI（Neutron Resonance Transmission Imaging）及び NRCI（Neutron Resonance 

Capture Imaging）と呼ばれることがある。 

 

 

図 1.1：透過型 N-RAS 及び即発 γ 線型 N-RAS の概略図。(a) 透過型 N-RAS の測定体系及び Au

の透過率スペクトルの例、(b) 即発 γ線型 N-RASの測定体系及び Auの共鳴吸収スペクトルの例。 
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 N-RAS のようにパルス中性子を用いたイメージングを総称してパルス中性子イメー

ジング（Pulsed Neutron Imaging）という[7]。パルス中性子イメージングは非破壊で物質

内部の観察・分析を行うことのできる手法として、近年様々な分野から注目されている。

N-RAS に関しては 1.1.2 で述べるような応用例が期待され、主に産業方面での活用が期

待される。 

 

1.1.1.2 N-RAS の特長 

 N-RAS には様々な特長がある。まずは、中性子そのものの特性から来る特長が考え

られる。よく知られているように、中性子は電荷を持たない。そのため電子線などの荷

電粒子や X 線などと比べて厚い試料を透過できる。つまり N-RAS はバルク材などボリ

ュームがある試料の内部まで非破壊・非接触で原子数密度や温度の測定を行うことがで

きる。また、核種やエネルギーによるが共鳴断面積は数 100 barn から数 10000 barn に上

る。つまり、N-RAS は非常に感度が高い測定方法であるため、中性子強度の弱い小型

中性子源においても十分に測定が可能である。すなわち、N-RAS の利点としてはバル

ク材の内部に含まれる核種の情報を非破壊・非接触で取得可能であるというと、強度の

弱い線源でも十分に適用可能なほど高感度であるということが挙げられる。 

 次に、透過型及び即発 γ 線型 N-RAS それぞれの特長について述べる。まず、透過型

N-RAS は即発 γ 線型 N-RAS に比べてイメージングに適している。透過型の場合には 2

次元検出器を用いることで、一挙にイメージング画像を取得することが可能である。一

方で、即発 γ 線型の場合は反応箇所から全立体角に放出される即発 γ 線を検出するため

2 次元画像検出器で一挙にイメージグ画像を取得することはできない。そのため、スリ

ットなどを用いてスポット状の中性子ビームを試料に照射し、スキャニングする必要が

ある。例えば、即発 γ 線型 N-RAS を用いて 1 mm 角の位置分解能で 100 mm 角の範囲

のイメージングを行うには 100×100 回の測定が必要である。透過型 N-RAS ではその要

求を満たす 2 次元検出器を用意できれば測定は 1 回で済む。つまり、透過型の方が効率

的にイメージングを行うことができる。一方で、即発 γ 線型 N-RAS の利点としてはバ

ックグランド補正が容易であるということが挙げられる。即発 γ 線型におけるバックグ

ランドとして考えられるのは、試料由来でない γ 線、実験室内の散乱中性子、検出器・

データ収集系の電気ノイズである。これらのバックグランドは適切な遮蔽を行った上で

試料が無い状態での測定を行うことで評価でき、試料有りのデータからこれを差し引く

ことで補正を行うことができる2。これに対し、透過型の場合には、試料からの即発 γ

線や散乱中性子がバックグランドとして加わる。γ 線については適切な検出器の選択や

設定によってほぼ無視できるレベルまで低減することは可能であるが、散乱中性子は真

                                                   
2
 厳密にはバックグランド評価のためには試料有り無しそれぞれの測定に対してブラックレゾ

ナンスによる更なる補正を加える必要がある。そのため、ここで述べているのは核データ測定の

ような厳密な測定を除いた話である。 



第 1 章 序論 

4 
 

の信号である透過中性子との区別が困難である。そのため、1.3 節で述べる手法を用い

てこれを評価する。バックグランドの補正が容易であることから、即発 γ 線型 N-RAS

の方が定量化に向いているといえる。ただし、中性子束や検出器の検出効率といったデ

ータが核種量の絶対値化に不可欠であるため、バックグランドの補正という点を除けば

透過型の方が有利であると言える。 

 

1.1.2 N-RAS の応用例 

 ここでは N-RAS 及び N-RAS を利用したイメージングの応用例について述べる。先に

も述べたように、N-RAS を用いることで核種の同定や密度分析、温度測定を行うこと

が可能であり、近年実際に行われたものや将来的に期待されている応用例についてまと

める。 

 

1.1.2.1 核種の同定及び密度分析 

 共鳴を起こすエネルギーは核種によって固有であることから、共鳴ピーク及び共鳴デ

ィップは試料に何の核種が含まれているかということを指し示していることになる。そ

れぞれの共鳴ピーク/ディップを解析することで、どの核種がどの割合で試料に含まれ

ているのか求めることが可能である。 

 

(a) 考古学・文化財 

 考古学資料に含まれる元素を調べることは、対象となる資料の作製された年代を特定

したり、製造方法や過程を推定したりすることができるため、非常に重要な調査である。

通常、考古学資料もしくは文化財と呼ばれるようなものは非破壊で調査を行う必要があ

る。中性子は高い透過性を能有するためバルク材でも測定が可能であり、N-RAS は考

古学資料や文化財に含まれる元素の分析やイメージングに非常に有用である。 

 

(b) 核燃料物質 

 2011 年の福島第一原子力発電所の事故やそれ以前の 1979 年におきたスリー・マイ

ル・アイランド原子力発電所の事故では冷却材喪失により炉心溶融が起こり、燃料デブ

リが生じている。燃料デブリには核燃料物質であるウランやプルトニウムなどが含まれ

ているため、計量管理の対象となる。したがって、燃料デブリの回収・管理に当たって

は内部に含まれている核燃料物質の特定及び定量を行う必要が生じてくる。燃料デブリ

には核燃料物質だけではなく、燃料集合体や制御棒、原子炉を構成する様々な物質が混

ざり合った状態であり、それぞれを分離して計量することは不可能であると考えられる。

また、核分裂生成物から γ 線が生じるために、作業者の安全を考えると非接触での測定

を行わなくてはならない。ウランやプルトニウムの同位体は共鳴核種であるために、

N-RAS での計量が可能であり、かつ、非接触での測定が可能である。 
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(c) 均一性 

 合金の機能を担保するために、その組成比や均一性を調べることがある。N-RAS を

用いた原子数密度イメージングを行うことで、合金に含まれる特定の核種分布の均一性

を調べることが可能である。特に、対象となる核種量が少量であるためにエネルギー分

散型 X 線分析などでは測定が困難な場合では、断面積の大きな共鳴を利用した N-RAS

による元素分布イメージングが有用となる。また、合金の表面のみではなく、合金内部

の原子数密度測定が可能である。 

 

(d) 時間的な変動がある現象 

 試料の中に含まれる核種の密度が時間的に変化をしている様子を観察することが重

要な場面がある。時間的に濃度が変化する現象として最も代表的なのは拡散現象であろ

う。拡散は原子が濃度の高い場所から低い場所に移動する現象であり、日常生活以外に

も多くの場面で見られる現象である。例えば、原子力発電所で使用された放射性廃棄物

の地層処分では、放射性物質を封じ込めている容器へ放射性核種が拡散することが予想

される。このような拡散挙動を調査することは放射性物質の環境への放出を避けるため

にも非常に重要な研究となってくる。N-RAS では観察対象となる核種が他の物質の中

に存在していても測定が可能であり、また断面積が大きいため短時間で効率的な測定が

可能であることからこのような拡散現象を観察するのには非常に有効である。 

 

1.1.2.2 温度測定 

 共鳴断面積は原子の熱振動に起因する Doppler 効果により幅が変化する。その幅の変

化を分析することで試料の温度を非破壊・非接触で測定することが可能となる。 

 

(a) 触媒 

 触媒は特定の化学反応の反応速度を増加させる物質であり、自動車の排気ガスの浄化

などにも使用されている。触媒を機能させるためには温度管理が必要であり、使用中の

触媒の温度を測定することは非常に重要である。N-RAS は動作状態の製品に対する非

接触の温度イメージングを成し得る可能性を有しており、触媒そのものやその周りの構

造物の温度分布を測定することが可能であると考えられる。 

 

(b) モーター内部の磁石 

 モーターには磁石が使われているが、磁石は温度が変化するとその磁気特性が変化す

る。モーターの使用状況によっては磁石の周囲の環境が高温になることも考えられ、使

用時の温度分布を調べることは非常に重要である。近年では、電気自動車の登場により、

より高性能なモーターの開発が不可欠となり、磁石の温度測定の需要は多くなると考え
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られる。N-RAS では磁石に添加されるネオジムやジスプロシウムなどの元素を利用し

た温度測定が可能であると考えられる。 

 

1.1.3 他手法との比較 

 原子数密度分析及び温度測定を行う場合、N-RAS には他の手法と比較して優れた点

が多い。ここでは、他手法との比較についてまとめ、N-RAS による原子数密度分析及

び温度測定の優位性について述べる。 

 

1.1.3.1 原子数密度分析 

 試料中に含まれる特定核種の存在量を非破壊で調べる方法はいくつか存在する。 

 X 線を入射粒子として元素同定・定量を行う方法としては、特性 X 線を利用するエ

ネルギー分散型蛍光 X 線分析（ED-XRF：Energy Dispersive X-ray Fluorescence）や放出

された光電子を利用する X 線光電子分光分析（XPS：X-ray Photoelectron Spectroscopy）

がある。ED-XRF では線源として放射光を用いれば 1 at%から ppm オーダーの微量成分

まで広い範囲で分析が可能である。一方で XPS では主成分から 0.1 at%程度までの成分

の分析が可能である。これらの手法を用いてイメージングを行う場合、数 µm 径の入射

ビームを走査する必要があるため、大面積のイメージングには適さないという問題点が

ある。また、ED-XRF では試料からの特性 X 線を利用するため、試料の比較的深部まで

の測定が可能であるが、XPS の場合には試料から放出された光電子を利用するため試料

表面の測定しか行うことはできない。 

 X 線ではなく陽子などの荷電粒子を利用する方法として有名なものに粒子線誘起 X

線分析（PIXE：Particle Induced X-ray Emission）がある。PIXE は ED-XRF と同様に試料

からの特性 X 線を測定して元素分析を行う手法であり、数 ppm までの微量分析が可能

である。この手法も同様に大面積のイメージングは適さず、厚い試料に対しては表面の

みの分析を行うことができる。 

 測定プローブとして X 線や荷電粒子ではなく、中性子を利用する手法として中性子

放射化分析（NAA：Neutron Activation Analysis）と即発 γ 線分析（PGA：Prompt Gamma-ray 

Analysis）がある。NAA では、原子炉や加速器中性子源を利用して試料に中性子ビーム

を照射することで試料を放射化し、その後放射能を測定することで元素分析を行う。

NAA は分析感度が極めて高く、ppb ～ ppm での微量分析が可能である。NAA のこの

手法では試料からの γ 線を測定するため、核種分布のイメージングはほぼ不可能である。

また、PGA は試料に中性子ビームを照射しながら即発 γ 線を測定し、元素分析を行う

手法である。PGA では、NAA に比べると感度が劣る元素が多いが、NAA では分析が困

難な元素の分析が可能である。PGA を用いれば即発 γ 線型 N-RAS と同様にスリットを

用いたイメージングが可能である[8]が、中性子のエネルギースペクトルを測定してい

るわけではないので Doppler 拡がりを利用した温度測定を行うことはできない。NAA
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及び PGA は透過力の高い中性子を用いるため、プローブとして X 線や荷電粒子を用い

る手法と異なりバルク材に対する分析が可能である。 

 N-RASでは中性子の高い透過能力を活かして数 cmの厚さを有するバルク材の原子数

密度分析が非破壊で可能である。ただし、NAA や PGA といった手法に比べて分析可能

な検出限度はそれほど低くはなく、核種や条件によるが 0.1 at%程度である。一方で、2

次元画像検出器を用いて透過型 N-RAS 測定を行うことでバルク材内部の元素分布イメ

ージングを容易に効率的に行うことが可能であり、CT（Computed Tomography）画像の

取得も可能である。 

 以上、原子数密度分析に用いられる手法について述べた。これをまとめたものを表

1.1 に示す。このように、原子数密度分析手法としての N-RAS の優位性は、非破壊・非

接触でバルク材の内部を分析可能であり、透過型 N-RAS の場合にはイメージングへ応

用ができるという点にある。 

 

表 1.1：原子密度分析に用いられる手法のまとめ。 

入射放射線 X 線 荷電粒子 中性子 

手法 ED-XRF XPS PIXE NAA PGA N-RAS 

検出感度限度 ppm 0.1 at% ppm ppb ppb 0.1 at% 

検出深さ 10 µm nm 10 µm cm cm cm 

大面積イメージング × × × × △ ○ 

 

 

1.1.3.2 温度測定 

 温度測定方法として一般的な手法は、熱電対などの接触型のプローブを用いる方法で

ある。この手法の弱点としては、点測定しか行うことができない、接触して測定するの

で試料の平衡状態を乱す可能性がある、プローブの融点以上の温度の測定は不可能であ

る、試料内部の温度分布を非破壊で測定できないといったことが挙げられる。熱電対以

外の接触型の温度プローブとしては、古い体温計に使われていたような液体の熱膨張を

利用したものや電気抵抗の温度依存性を利用したもの、温度に依存して色が変化するサ

ーモシールなどがあるが、何れも同様の弱点を有している。 

 非接触で温度測定を行う方法としては、サーモグラフィー（thermography）がある。

物体から放出される赤外線量は温度と共に増加するため、これを分析して温度測定・イ

メージングを行う手法である。サーモグラフィーは物体表面の温度イメージングに対し

ては非常に優れた手法といえるが、物体の内部の温度分布情報を得ることはできない。

また、赤外線放出が少なくなるために低温の測定には不向きである。 

 N-RAS では非破壊・非接触で温度測定が可能である。また、原子数密度分析の場合

と同様に 2 次元画像検出器と組み合わせれば、温度イメージングを効率的に行うことが
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できる。このように、非破壊・非接触で物質内部の温度分布測定が可能なのは現時点で

は N-RAS のみであるといっても過言ではない。 

 

1.1.4 N-RAS に関する研究の歴史 

 ここでは、N-RAS の前提となる核データに関する研究及びこれまでに行われてきた

N-RAS を利用した密度分析及び温度測定の歴史について概観し、N-RAS に利用された

施設・装置の説明と共に本研究に至るまでの流れを示す。 

 

1.1.4.1 核データ研究 

 中性子の共鳴現象は原子炉の炉物理において非常に重要な要素であり、古くから研究

が行われてきた。原子炉の設計においては中性子断面積が必要不可欠であるが、中性子

断面積（共鳴断面積も含めて）は理論的に求めることが難しいために実験で求められて

いる。測定された共鳴断面積をパラメータ化したものを共鳴パラメータという。具体的

には、第 2 章で説明する共鳴幅やスピンなどの情報を共鳴パラメータという。また、こ

の共鳴パラメータ及び他の中性子断面積に関するデータが格納されたものを核データ3

という。様々な施設で測定された核データを評価しデータベース化する試みは 1960 年

代の終わりからイギリス、西ドイツ、アメリカにおいて行われ、各国の「評価済み核デ

ータライブラリ」が順次公開されていった[9]。日本においては 1970 年代に独自の評価

済み核データライブラリ JENDL（Japanese Evaluated Nuclear Data Library）が作成・公開

された[9]。現在では、JENDL の最新版である JENDL-4.0[10]をはじめとしてアメリカの

ENDF/B（Evaluated Nuclear Data File Version B）[11]、ヨーロッパの JEFF（Joint Evaluated 

Fission and Fusion File）[12]など様々な国・地域における評価済み核データライブラリが

公開されている。N-RAS ではこれらの評価済み核データライブラリに格納されている

共鳴パラメータを利用しており、核データ研究の積み重ねの上に成り立つものである。 

 

1.1.4.2 核燃料物質の定量化 

 先に述べた通り、炉物理における重要性から原子炉の登場以降核データ測定は行われ

続けてきたが、共鳴現象の応用として初めに考えられたのは使用済み核燃料などに含ま

れる U や Pu などの核燃料物質（SNM：Special Nuclear Material）の定量化である。この

分野においては NRD（Neutron Resonance Densitometry）と呼ばれることが多い。1970

年代以降、使用前後の核燃料に含まれる SNM を非破壊で求めるため、透過法に基づく

NRD を行った例がいくつか見られる（Priesmeyer ら[13]、Behrens[14]など）。これらの

研究は原子炉（定常ビームをチョッパーでパルス化したもの）や電子線形加速器による

パルス中性子源によって行われていたが、現在ではこれらの装置・施設において NRD

                                                   
3
 中性子以外の放射線の反応断面積に関するデータも核データと呼ぶが、ここでは狭義的に中性

子の反応断面積に関するデータを核データと呼ぶ。 
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は行われていない。 

 

1.1.4.3 ISIS における温度測定 

 ISIS はイギリスの Rutherford Appleton 研究所（RAL）にある核破砕パルス中性子実験

施設である。現在、ISIS の第 1 ターゲットステーション（TS-1）では W ターゲットに

800 MeV 陽子を照射して核破砕反応を起こし、パルス中性子を発生させている。減速材

には軽水、固体メタン及び液体水素が用いられており、18 本の中性子ビームラインを

備えている。ISIS における共鳴を利用した温度測定は TS-1 の粉末回折装置 PEARL[15]

や粉末回折や検出器テストに利用される INES（Italian Neutron Experimental Station）[16]

が利用されている。 

 共鳴現象の温度測定への応用を最初に行ったのはイギリスの Fowler や Taylor らのグ

ループである[17]。彼らは 1984 年に（当時はイギリスに適切な中性子源が存在しなか

ったため）アメリカの Los Alamos 国立研究所において、Ta 箔や W、Ta、Hf を含む Ni

合金に対して中性子透過測定を行い、温度測定の実証実験を行った。この共鳴を利用し

た最初期の温度測定の手法は、標準温度（低温）における中性子透過率と調べたい温度

（高温）における中性子透過率の比をとり、その比の変化から温度を求めるというもの

である。同じ手法によって後に Frost らも ISIS において Sm 及び Pt を利用した触媒の温

度測定を行っている[18]。図 1.2 に触媒を透過した中性子のスペクトルにおける Sm の

0.34 eV 共鳴を示す。異なる温度におけるスペクトルの比をとり、温度に対して比のピ

ークをプロットすることで検量曲線を作成し、温度を求める。この手法では測定対象の

核種の共鳴パラメータが未知でも解析を行うことが可能であるが、一方で測定対象の温

度をコントロールして検量曲線を作成しなければならないという欠点がある。 

 

 

  

図 1.2：触媒を透過した中性子のスペクトルにおける Sm の 0.34 eV 共鳴[18]。左図は 297 ℃にお

けるスペクトルと 505 ℃におけるスペクトルを示しており、右図はそれらのスペクトルの比を

示している。 
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 ISIS ではその後、2005 年に Stone らがスペクトルフィッティングに基づく温度測定を

行っている[15, 19]。これらの温度測定における研究においては、イメージングが最終

目的ではあるものの、行われていたのは 0 次元測定のみである。 

 

1.1.4.4 KENS における原子ダイナミクス測定 

 KEK がかつて有していた中性子科学研究施設 KENS において、核破砕によるパルス

中性子を利用した様々な中性子散乱実験が行われていた。KENS では 12 GeV 陽子加速

器のブースターを利用して加速した 500 MeV 陽子を Ta ターゲットに照射し、核破砕反

応によりパルス中性子を生成していた。軽水減速材及び固体メタン減速材が用いられて

おり、N-RAS に用いられた装置である DOG は軽水減速材を見込む形になっていた。な

お、KENS は 2006 年にシャットダウンしている。 

 1988 年に KENS において、Ikeda らによる eV 中性子を利用した中性子散乱・吸収に

よる超伝導物質の原子ダイナミクス測定が行われた[20]。これらの内、中性子吸収を利

用したものは本論文で言う即発 γ 線型 N-RAS である。その後、Kaneko らによりイオン

伝導体 AgIの Agイオンの Debye 温度測定や[1]や Tokuda らによる層状化合物 TaS2の実

効温度測定[2]などが行われている（N-RAS という言葉が使われ始めたのはこの時期か

らである）。これらの研究は試料の実温度の測定が目的ではなく、原子のダイナミクス

を測定するということが目的である。 

 

 

図 1.3：N-RAS/CT の概略図（左）と Ta による温度の CT 画像（右）[3]。 
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 KENS においてはその後、試料内部の温度分布を測定するために、即発 γ 線型 N-RAS

と CT を組み合わせた N-RAS/CT が開発され、N-RAS/CT による Ta の共鳴ピークを利用

した円筒サンプル内温度分布のイメージング[3, 5, 6]が行われている。例として、図 1.3

に N-RAS/CT の概略図と Ta を利用した温度の CT 画像を示す。Ta の存在する領域にお

ける温度を定量化できている。これにより、即発 γ 線型 N-RAS を用いることで試料内

部の温度分布の定量化が可能となった。 

 

1.1.4.5 GELINA における研究 

 欧州共同体 EC の共同研究センターJRC（Joint Research Center）に設置されている研

究機関の 1 つであるベルギーの標準物質・計量研究所 IRMM（Institute for Reference 

Materials and Measurements）には GELINA（Geel Electron LINear Accelerator Facility）[21]

と呼ばれるパルス中性子源がある。GELINA では電子線加速器を用いてパルス中性子を

発生させており、主に核データ測定に利用されている。中性子発生ターゲットは U-Mo

合金であり、中性子の減速を防ぐため液体 Hgを容器内に流すことで冷却を行っている。

さらにターゲットを回転させることで制動放射により発熱している箇所が常に変わる

ようにしている。減速材には軽水を用いている。GELINA の中性子源はターゲットと減

速材のみで構成されている。そのため、ビームラインからみてターゲットを遮蔽材で隠

せば減速された中性子スペクトルを得ることができ、逆に減速材を隠せばターゲットか

ら直接飛んでくる高エネルギーの中性子を利用できる。GELINA には図 1.4 に示すよう

に複数の中性子ビームラインがあり、計 12 通りの飛行距離を選択することができる。

最大の飛行距離は 400 m であり、高分解能での中性子捕獲断面積測定が可能となってい

る。また、GELINA のユニークな点として、繰り返し周波数 800 Hz での加速器の運転

が挙げられる。TOF 施設では通常幅広いエネルギー（波長）領域の中性子を利用するた

めに、フレームオーバーラップの問題から大抵は数 10 Hz で加速器が運転されている。

一方で、GELINA では低エネルギー（長波長）領域の中性子は利用しないため、フィル

ターを用いてオーバーラップしている中性子を消すことで 800 Hz での運転を可能にし

ている。これにより、時間当たりの中性子強度を稼ぐことができる。 

 GELINA では、2000 年代以降現在に至るまで SNM に対する NRD（例えば、Becker

ら[22]など）や中性子を用いた考古学資料や文化財（Cultural heritage）の非破壊元素分

析・イメージングに関するプロジェクトである ANCIENT CHARM（Analysis by Neutron 

Resonant Capture Imaging and other Emerging Neutron Techniques: new Cultural Heritage and 

Archaeological Research Methods）に関する研究が行われている。ANCHIENT CHARM プ

ロジェクトの一環としてベルギーで出土した剣や斧といった考古学資料に含まれる金

属の組成比の決定などを行っている[23, 24]。また、ISIS において NRTI を行うための位

置敏感型Liグラスシンチレーション検出器の開発[25]やそれを用いたNRTAによる原子

数密度分析[26]も行われている。 
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図 1.4：GELINA の中性子ビームライン[21]。 

 

1.1.4.6 北海道大学における研究 

 北海道大学の有する電子線形加速器施設（通称北大 LINAC）では N-RAS を始めとす

る様々な中性子実験が行われている。北大 LINAC では 45 MeV 電子線形加速器により

パルス状の電子線を発生し、鉛ターゲットに照射することで光核反応により中性子を発

生させる。この時の電子の加速エネルギーは電流値を最大にするため 33 MeV 程度が用

いられる。電子線は偏向磁石によって RIGHT、CENTER、LEFT という 3 つのラインへ

振り分けることができる。パルス中性子イメージングに用いられるのはそのうち

RIGHT と CENTER の 2 本である。RIGHT ビームラインには固体メタン減速材が設置さ

れており、パルス冷中性子を利用することができる。もう 1 つの CENTER ビームライ

ンでは、現在は常温のポリエチレン減速材が設置されており、パルス熱中性子を利用す

ることができる。また、TMRA（Target Moderator Reflector Assembly）を載せているステ

ージを操作することで X 線発生装置と切り替えることが可能である。N-RAS に用いる

のは熱中性子強度が高い CENTERビームラインである。なお、2013年度までは CENTER

ビームラインでは異なる TMRA を用いて N-RAS 実験を行っていた。これについては第

3 章で説明する。これら RIGHT 及び LEFT に設置された中性子源を総称して HUNS

（Hokkaido University Neutron Source）と呼ぶ。 

 熱中性子源を見込むビームライン上には TMRA から約 13 m の位置に N-RAS 用の分

光システムが設置されている（図 1.5）。この分光システムは即発 γ 線型 N-RAS による

トモグラフィーを行うためのシステムとして設計されたものである。検出器としては

BaF2シンチレーション検出器を用いており、統計精度を高めるために図 1.5 に示すよう

な試料を大きな立体角で見る配置をとっている。検出器群の中心部に試料用の CT ステ

ージが設置できるようになっている。また、フラッシュガンマと呼ばれるターゲットに

荷電粒子が衝突した際に発生する高エネルギーの γ 線やその他様々な要因で発生する γ

線及び散乱中性子などが検出器に当たってバックグランドとなることを避けるために、

分光システムの周りはホウ酸レジン及び鉄、鉛遮蔽材で覆われている。また、中性子ビ

ームライン上の遮蔽の間もしくは後方に中性子検出器を置くことで透過型 N-RAS 測定

も可能である。 
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図 1.5：HUNS の N-RAS 用分光システムの写真（上）とイラスト[27]（下）。 

 

 KENS における成果によって、即発 γ 線型 N-RAS により原子のダイナミクス測定や

温度イメージングが可能となった。北海道大学においても N-RAS/CT に関する研究が継

続して行われていた[27]。しかし、先に述べたように透過型 N-RAS の方が効率的にイ

メージングを実施することが可能である。また、2000 年代には中性子イメージングに

利用可能な中性子 2 次元画像検出器[28]が開発されたこともあり、Sato らは北海道大学

のHUNSにおいて透過型N-RASによる密度・温度イメージング手法の開発を行った[4]。

図 1.6に透過型N-RASによるCTイメージングの概略図と密度・温度のCT画像を示す。

この結果は、即発 γ 線型 N-RAS の解析用に開発されたコードを流用し、スペクトルフ

ィッティングに基づく解析によって求められている。しかしながら、試料内部の温度分

布は定量的にイメージングできているものの、原子数密度は過小評価されてしまうとい

う結果となっている。 
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図 1.6：透過型 N-RAS による CT イメージングの概略図（上）と In の原子数密度分布（中）及

び温度分布（下）[4]。 
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1.1.4.7 大強度陽子加速器施設 J-PARC における研究 

 大強度陽子加速器施設 J-PARC（Japan Proton Accelerator Research Complex）は日本原

子力研究開発機構 JAEA（Japan Atomic Energy Agency）と高エネルギー加速器研究機構

KEKが共同で建設した、茨城県東海村にある実験施設群のことである。J-PARCには様々

な実験施設が存在するが、その内の物質・生命科学実験施設 MLF（Material and Life 

Science Experimental Facility）では、加速器からのパルス陽子ビームを用いて中性子及び

ミュオンを発生させて、文字通り物質科学や生命科学に関する実験・研究に利用してい

る。この中性子源は核破砕中性子源であり、JSNS（Japan Spallation Neutron Source）と

呼ばれる。JSNS の詳細については第 3 章で説明する。MLF には 23 本の中性子ビーム

ライン（BL）があり、目的に応じて使い分けられている。そのうちの BL04 と BL10、

または 2014 年 11 月にコミッショニングを開始した BL22 が共鳴測定に用いられる。 

J-PARC/MLF ではこれまで N-RAS に関する実験・研究は主に BL10 において行われてき

た。BL10 には中性子源特性試験装置 NOBORU（NeutrOn Beam-line for Observation and 

Research Use）[29, 30]が設置されている。図 1.7 に NOBORU の概略図を示す。NOBORU

はその名の通り、JSNS の中性子源から供給される中性子ビームの特性を調べるための

装置である。BL04 では中性子核反応測定装置 ANNRI（Accurate Neutron-Nucleus Reaction 

Measurement Instrument）[31]という装置が運用されている。これは革新的な原子炉開発

や宇宙核物理の研究に重要な放射性核種の中性子捕獲断面積を TOF 法によって測定を

行う装置である。微量分析に用いることも可能であるが、基本的には核データ測定（断

面積測定）のために使用されている。新しい装置である BL22 の物質情報 3 次元可視化

装置 RADEN は中性子イメージング専用の装置である[32]。図 1.8 に RADEN の構想段

階のビームライン構成を示す。ここでいう中性子イメージングはパルス中性子イメージ

ングのみならず従来の定常的な中性子ラジオグラフィをも含む。RADEN では 2015 年

度からの供用利用を目指し、2014 年 11 月からコミッショニングが開始された。 

 このうち、NOBORU は広い実験室空間を有するために検出器やビーム制御機器など

様々な機器を持ち込んでフレキシブルに実験を行うことが可能である。そのため、

N-RAS を含めたパルス中性子イメージング手法の開発にも用いられてきた。NOBORU

において行われてきた N-RAS に関する研究の例として、JSNS に用いられている AIC

（Au-In-Cd）デカップラーの元素分布イメージング[33]、ハイスピードカメラ[34]や MCP

検出器[35]など高空間分解能の新しいタイプの 2 次元検出器を用いた共鳴核種イメージ

ングなどが挙げられる。 
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図 1.7：J-PARC/MLF/BL10 NOBORU の概略図（J-PARC の HP より）。 

 

 

図 1.8：J-PARC/MLF/BL22 RADEN の構想段階のビームライン構成[32]。 

 

1.1.4.8 近年の動向 

 京都大学原子炉実験所 KURRI（Kyoto University Research Reactor Institute）には北大

LINAC と同様に電子線形加速器 KURRI-LINAC が設置されている。KURRI-LINAC には

中性子発生ターゲットが設置されており、TOF 法を用いた中性子捕獲断面積測定などが

行われている。図 1.9 に KURRI-LINAC の中性子源及び 12 m 測定室へ向かうビームラ

インの図を示す。ターゲットは Ta で HUNS と同様に 30 MeV 程度の電子線を照射し、

光核反応によって中性子を発生させる。また、減速材は軽水である。図 1.9 に示してい

るビームラインは 12 m 先にある測定室へ向かうものを示しており、電子ビームとのな

す角が 45°となっている。また、電子ビームとのなす角が 90°となっているビームライ
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ンもあり、その先 22 m 先に測定室がある[36]。KURRI-LINAC では中性子捕獲断面積測

定に加えて、近年では使用済み核燃料や燃料溶融物に対する Self-indication 法を利用し

た核種定量分析技術の開発を行っている[37]。 

 

 

 

図 1.9：KURRI-LINAC の中性子源と 12 m 測定室へ向かうビームライン[37]。このビームライン

構成は Self-indication 法による測定における場合のものである。 

 

 

 また、ISIS の INES においては、GELINA における成果を基にして考古学資料に対す

る N-RAS イメージングへの応用が試みられ始めている。即発 γ 線型 N-RAS イメージン

グに関しては測定用の検出器バンクの開発段階であるが[38]、透過型 N-RAS について

はいくつかの測定が行われている。例えば、装飾品やレリーフの元素分布イメージング

が行われている（図 1.10 及び図 1.11）[39]。ただし、現在までに INES において行われ

た N-RAS イメージングは、透過測定により作成した検量曲線により核種量をマッピン

グしたものであり、スペクトルフィッティングを用いた精密な解析によるイメージング

は未だに行われていない。 
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図 1.10：INES において測定された belt mount に含まれる核種のイメージ [39]。左は belt mount

の写真、中央は Ag の分布、右は Cu の分布である。上は実物で、下はそれを模したレプリカで

ある。 

 

 

 

図 1.11：INES において測定されたレリーフに含まれる Au のイメージ [39]。 
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1.2 N-RAS の原理 

 ここでは N-RAS の原理について説明を行う。透過型 N-RAS 及び即発 γ 線型 N-RAS

に関する基本式を示した後、共鳴ディップ及び共鳴ピークの解析による核種同定、原子

数密度分析、温度測定について説明する。 

 

1.2.1 基本式[40] 

 面密度 d [atoms/barn]（1 barn = 10
-24

 cm
2）、全断面積  E  [barn]を持つ試料を、エネ

ルギーE を有する中性子が透過する確率（透過率 Tth(E)）は次のように表される。 

     dEETth  exp       (1-1) 

一方で、共鳴吸収量（Capture yield）Yth(E)は次のように表される。 

        
 E

E
dEEYth







 exp1     (1-2) 

ここで、  E は捕獲断面積である。式(1-2)の[1-exp]の部分は試料中での中性子の減衰

を表している。また、実際には試料中で中性子が複数回散乱されてから捕獲されること

もあるが、式(1-2)ではそれらを考慮していない（散乱を考慮した共鳴吸収量の定式化は

文献[40]を参照）。 

 中性子のエネルギーE は中性子の速度 v を測定することで決定することができる。 

 
2

2

1
mvE         (1-3) 

ここで、m は中性子の質量を表す。エネルギーE [eV]を有する中性子がある距離 L [m]

を飛行するのにかかる時間 t [µs]は、式(1-3)を用いて以下のように表すことができる。 

 
E

L
t

298.72
        (1-4) 

このようにして中性子のエネルギーを決定する方法が TOF 法である。中性子に対して

TOF 法が適用できるのは、中性子が質量（1.674928(1)×10
-27

 kg [41]）を有するために、

その速度は電子回路を用いれば十分決定可能だからである（例えば、熱中性子の代表的

なエネルギーである 0.0253 eV を有する中性子の飛行速度は約 2200 m/s であり、これは

10 m 飛行するのに約 4.5 ms かかるということである。同様に、共鳴現象が現れるエネ

ルギー領域（熱外中性子）においては、中性子が 10 m 飛行するのに 10 eV の場合は 229 

µs、100 eV の場合は 72.3 µs かかる）。 

 共鳴断面積が既知であれば、この透過率から試料の面密度や温度といった情報を得る
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ことができる。しかし、式(1-1)及び式(1-2)で示した中性子の透過率・共鳴吸収量はあく

までも理論的な値であり、現実には分解能関数によってそのスペクトル形状は変化する。

観測される中性子透過率 Tobs(t)は、透過率 Tth(E)と分解能関数 R(t,E)との畳み込みによっ

て表される。 

      



0

''', dEETEtRtT thobs      (1-5) 

一方で、観測される共鳴吸収量 Yobs(t)も同様に、 

      



0

''', dEEYEtRtY thobs      (1-6) 

と表される。ここで分解能関数 R(t,E)は時間 t に関して積分を行う場合に面積が 1 とな

るように規格化してある。分解能関数としては主に、(1)中性子源に固有の分解能関数、

(2)検出器及びそれに付随するエレクトロニクスの応答関数などが考えられる。 

 ここで、中性子源に固有の分解能関数について説明する。パルス中性子源では、加速

器によって加速した荷電粒子を金属ターゲットに照射し、中性子を発生させる。発生し

た中性子のエネルギースペクトルは使用する加速器のエネルギーやターゲットによっ

て異なるが、核破砕中性子源の場合、数 MeV という高エネルギー領域にピークを持つ。

したがって、パルス中性子源ではターゲットで生み出された中性子は減速材によってエ

ネルギーを落とされる。中性子を効率的に減速させるため、減速材には中性子とほぼ同

じ質量をもつ水素原子を多く含む物質が用いられる。中性子は減速材内部もしくは減速

材をとり囲む反射体において散乱を繰り返し、エネルギーを落としてゆくのである。減

速された中性子の一部（減速されていないものも含め）は減速材の表面から飛び出て各

ビームラインの分光器へ向けて飛行するが、この減速材から放出されるタイミングとい

うのは同じエネルギーを持っていても各中性子によってばらばらである。これは、中性

子の放出時間が、中性子がどこで散乱されてどの方向に飛んで行ったかというランダム

な現象に依存するためである。したがって、あるエネルギーを有する中性子はある時間

分布に従って減速材から放出されることとなる。これを中性子放出時間分布と呼ぶ。こ

の中性子放出時間分布はエネルギー分解能に大きく影響してくるため、パルス中性子源

においては非常に重要な装置パラメータとなる。また、中性子放出時間分布はパルス関

数とも呼ばれる（分野によっては Response function などとも呼ばれる）。中性子放出時

間分布は中性子源に関する研究で主に用いられる一方、分光学的な観点からはパルス関

数と呼ばれる場合が多い。本論文ではこれ以降、パルス関数という名称を用いることと

する。 

 パルス関数が共鳴ピーク及び共鳴ディップに与える影響は非常に大きい。例えば、

JSNS における熱外中性子領域のパルス関数は数 100 ns から数 µs のオーダーの半値幅

を有している[42]。共鳴核種の密度や断面積にも依存するが、NOBORU の標準的な試料

位置である 14 m において N-RAS 測定を行った場合、共鳴ピーク及び共鳴ディップの半
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値幅はパルス幅と同じ程度である。すなわち、式(1-5)及び式(1-6)にしたがってパルス関

数の畳み込みを行えば、その結果得られる共鳴ピーク及び共鳴ディップの半値幅は 2 倍

程度に拡がる場合もあるということになる。また、R(t,E)は強度が規格化されているた

め、畳み込みによって幅が広がればその分ピーク強度は減少するということである。以

上のことから、パルス関数を考慮して解析を行わなければ原子数密度や温度を定量的に

求めることはできなくなる。 

 

1.2.2 N-RAS による核種情報の取得方法 

 N-RAS によって様々な核種に関する情報（核種の同定、原子数密度、温度）が取得

可能である。そのためには対象となる核種の断面積の情報が不可欠であるが、その詳細

な説明については第 2 章で行う。ここでは、それらを具体的にどのように取得するのか

についてまとめる。 

 

1.2.2.1 核種同定 

 先にも述べた通り、共鳴現象が起こる中性子のエネルギーは核種によって固有である

ため、N-RAS によって求められた共鳴ピークの位置を分析することで試料に含まれる

核種の同定が可能である。N-RAS で測定されるのは TOF スペクトルであるため、式(1-4)

を用いて TOF をエネルギーに変換する必要がある。ただし、測定された TOF スペクト

ルはパルス関数が畳み込まれた形となっているため、TOF 法で見積もった共鳴エネルギ

ーは本来のエネルギーとはずれが生じるはずである。また、データ収集系などによる

T0 信号の時間的な遅れも考慮する必要がある。厳密にはこれらの影響を考慮して観測

された共鳴ピークのエネルギーを求め、核データとして公開されている共鳴パラメータ

を参照することで核種同定を行うことが正しい。しかしながら、現実にはそれほど厳密

な補正を行う必要はなく、測定された共鳴エネルギーと近い共鳴エネルギーを有する核

種をピックアップしてゆき、それを複数の共鳴ピークに対して行うことで未知の核種を

絞り込むという作業をすることが多い。 

 

1.2.2.2 原子数密度定量 

 透過型 N-RAS、即発 γ 線型 N-RAS のどちらにおいても、式(1-1)、(1-2)を見てわかる

ように、ある核種の断面積がわかっていればその面密度を定量化することが可能である。

共鳴ディップや共鳴ピークを利用して原子数密度を定量化する意味というのは、共鳴断

面積が非常に大きいために対象とする核種が少量でも感度良く測定が可能だからであ

る。しかし、パルス関数によって共鳴ディップ及び共鳴ピークは鈍らされるため、断面

積から算出される値よりもそれらの深さ及び高さは過小評価されることになる。定量的

に原子数密度を求めるためには、測定された共鳴スペクトルに対し式(1-5)及び(1-6)を用

いてスペクトルフィッティングを行う必要がある。この時、パルス関数や断面積は既知
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であるとして、面密度をフィッティングパラメータとすることになる。 

 

1.2.2.3 温度測定 

 原子の熱振動に起因する Doppler 拡がりによって共鳴の幅が拡がる。具体的には式

(1-1)及び(1-2)で示されている断面積の半値幅は拡がり、最大値は減少する。Doppler 効

果による拡がりとパルス幅による拡がりが畳み込まれた形で共鳴ディップや共鳴ピー

クが測定されるため、パルス関数が既知でなければ温度を一意に決定することは不可能

である。 

 温度を定量的に求めるのは基本的に原子数密度の定量化の場合と同様である。つまり、

断面積の式に現れる温度に関するパラメータ（第 2 章で説明）をフィッティングパラメ

ータとして扱い、測定された共鳴スペクトルにフィッティングを行う。 

 

1.3 N-RAS による原子数密度分析の定量化への課題・問題点 

 原子数密度を定量化する方法として、スペクトルフィッティングではなく、共鳴スペ

クトルの面積を用いる方法がある。この方法は京都大学における核燃料物質の定量化や

ISIS における考古学資料のイメージングにおいて行われている手法である。また、北海

道大学における透過型 N-RAS による核種定量化に関する研究においても検討されてい

た。この共鳴積分による方法では、予め核種の密度が異なる複数の試料に対して共鳴ス

ペクトルの測定を行い、原子数密度と共鳴積分値の相関関係を表した検量曲線を作成す

る。調べたい試料の共鳴積分値を求め、検量曲線を参照することで原子数密度の推量が

可能となる。この方法の利点としては、パルス関数を用意してスペクトルフィッティン

グを行う必要が無いので解析が容易であることが挙げられる。反面、調べたい核種が異

なったり、実験条件が変わったりすればその都度検量曲線を作成しなければならず、実

用上問題がある。さらに、試料の温度が変われば共鳴積分値が変化してしまうため、原

子数密度の定量化という観点でも問題がある。第 2 章で詳細を説明するが、Doppler 効

果を考慮した共鳴断面積は以下のように表される[43]。 
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Δ は Doppler 拡がりと呼ばれるパラメータであり、 

 
mM

TEkB4
        (1-8) 

と表される。ここで、E は中性子のエネルギー、kBは Boltzmann 定数、T は温度、M は
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標的核の質量、m は中性子の質量である。共鳴積分値を求めるということは式(1-7)もし

くはそれを用いて計算した式(1-5)及び(1-6)をエネルギーE について適切な範囲で積分

するということに他ならない。温度 T は定数であるため、共鳴積分値は温度に依存して

しまう。さらに、Doppler 幅が拡がるということは共鳴の裾も拡がるため、適切な積分

範囲が温度によって変わってしまう。図 1.12 に Ta-181 の 4.28eV 共鳴に対する共鳴積分

の定義と共鳴積分値の温度依存性のシミュレーション結果を示す。ここでは、NOBORU

において 10 µm 厚の Ta の透過率を測定した場合を想定している。この場合では共鳴積

分値に約 0.35%/K の誤差が生じることになるため、これを利用して密度測定を行った場

合には同程度の誤差が生じるはずである。さらに、検量曲線を用いる方法では複数の核

種を含んだ試料に対して適用できない場合がある。一般に、検量曲線は単一の元素のみ

を含む試料による共鳴から作成する。そのため、測定試料に複数の核種が含まれている

場合に、注目する共鳴ピークに他の核種の共鳴ピークが一部でも重なるような状況では

検量曲線の適用が不可能になってしまう。このことは ISIS において行われていたスペ

クトルの比をとることによる温度測定手法にも言えることである。以上のことから、共

鳴積分値による検量曲線を用いた原子数密度分析には原理上・実用上の問題点があり、

定量化には適さないと考えられる。 

 

 

図 1.12：Ta-181 の 4.28eV 共鳴に対する共鳴積分の定義（左）と共鳴積分値の温度依存性のシミ

ュレーション結果（右）。左図の赤く塗られた部分（エネルギー範囲：3 ~ 5.5 eV）の面積を共鳴

積分値とし、温度に対してプロットしている。 

 

 以上より、原子数密度分析の定量化のためにはスペクトルフィッティングによる解析

が必要であり、そのためには正確なパルス関数が不可欠である。過去には HUNS にお

いて透過型 N-RAS を用いて原子数密度及び温度のイメージングを試みた研究[4]が行わ

れ、スペクトルフィッティングによる解析が行われているが、この研究では予め求めて

おいたパルス関数を利用するのではなく、測定データに対してパルス関数を細密化する

という手法をとっている。この手法ではパルス関数や密度などが同時にフリーパラメー
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タとなってしまうため、原子数密度及び温度を定量的にイメージングしたとは言えない。

また、NOBORU において行われた共鳴イメージング実験[33, 34]においては、スペクト

ルフィッティングではなく、透過率の深さをマッピングしたコントラストイメージング

にとどまっている。一方で、GELINA などの核データ測定を行っている施設においては、

パルス関数を考慮したスペクトルフィティングによる共鳴スペクトル解析が行われて

いる。しかし、これらの施設における測定の目的は共鳴を利用したイメージングではな

く、あくまでも核データ測定であり、未だにイメージングの分野ではパルス関数を用い

た解析は行われていないのが現状である。 

 また、J-PARC の MLF における解析を考えた場合、そこに供給される陽子ビームは 1

周期に 2 つのパルスを有するダブルバンチ構造になっているため、幅の短い高エネルギ

ーの共鳴ではディップ及びピークが 2 つに分離する問題もある。Harada らによるシミュ

レーション[42]では、JSNS の非結合型減速材において中性子エネルギーが 100 eV 前後

からダブルバンチのパルス関数への影響がはっきりと表れるという結果となっている。

つまり、この程度以上のエネルギーの共鳴をフィッティング解析する場合はダブルバン

チ構造を考慮しなければならない。 

 N-RAS による原子数密度分析の定量化において最も問題となっているのはパルス関

数であるが、実験手法的な側面においても問題がある。イメージング実験においては検

出器と試料を近づけることで画像のボケを抑えることができるが、それと同時に試料か

らの散乱線が検出されてしまい定量性を悪化させるという板挟みの問題がある。核デー

タ測定に用いられる装置ではイメージングを行うことを考えていないため、中性子源と

検出器の中間付近に試料を設置するなどして検出器と試料の距離を十分に取ることで、

試料からの散乱中性子の影響をほとんど無視できるほどに低下させている。一方で、イ

メージングを目的とした装置では、慣例的に検出器と試料の距離をほとんど取らずに実

験を行っている。このように、パルス関数に加えて、試料からの散乱線による定量性の

悪化の問題も存在する。 

 以上をまとめると、N-RAS を利用した原子数密度分析の定量化のためには以下を改

善点として考える必要がある。 

1. パルス関数及びダブルバンチ構造までを考慮したスペクトルフィッティングコー

ドの開発 

2. 透過型 N-RAS において試料からの散乱中性子を除去する測定手法の開発 

3. 散乱中性子や γ 線、電気ノイズなどのバックグランドを評価する実験手法の開発 

これらが解決されれば温度測定にも応用が可能である。 
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1.4 研究目的・方法 

1.4.1 研究目的 

 N-RAS を用いることで、考古学資料・文化財に含まれる元素分布イメージングや核

燃料・燃料デブリに含まれる核燃料物質の定量化、または各種工業製品に対する温度イ

メージングなどを定量的に行うことで、各分野における研究の発展・飛躍に資すること

が可能である。N-RAS による定量的な核種・温度イメージングのためには、原子数密

度の定量化を成功させることが必要不可欠である。原子数密度の定量化が成功すれば、

自ずと温度の定量化も可能となるため、原子数密度の定量化手法の確立が最も重要とな

る。そのため本研究では、これまで中性子イメージング用装置において達成されていな

い、透過型 N-RAS による原子数密度の定量化を目的とする。そのため、本研究では

N-RAS に適した熱外中性子を利用でき、かつ中性子イメージングが実施可能な装置で

ある J-PARC/MLF/BL10 NOBORU を主たるターゲットとして解析手法の開発及び実験

手法の開発を行う。この N-RAS を用いた核種イメージングは J-PARC 以外にも HUNS

や ISIS において研究が行われており、需要が高いと考えられる。そこで、ここで開発

する解析・実験手法は他のパルス中性子源におけるイメージング装置においても適用可

能な手法とすることを目指す。加えて、開発した手法を N-RAS イメージングに適用す

ることで定量的な核種イメージングを試みる。 

 以上、本研究ではこの N-RAS を用いた核種定量分析手法の確立により、中性子イメ

ージングの分野における貢献、ひいてはマテリアルサイエンスの発展に資することを目

指す。 

 

1.4.2 研究方法 

 本研究ではスペクトルフィッティングに基づく解析を行い、核種情報の定量化を行う。

フィッティング関数である共鳴スペクトルは共鳴断面積を決める核データを基にした

共鳴パラメータ及び実験条件によって計算される。試料に含まれる核種の密度もしくは

温度を求めるということは、共鳴パラメータは既知でなくてはならない。したがって、

N-RAS の解析に用いる共鳴パラメータはすべて正しいという前提で解析を進めていく

必要がある。ただし、共鳴パラメータは報告されている値が文献によって異なる場合が

多いため、用いた共鳴パラメータの出典によっては解析結果が異なることがある。その

ため、本研究は最も妥当とされる共鳴パラメータを利用して解析を進めてゆく系統的な

研究となる。 

 以下、具体的な研究方法・内容について述べる。まず、スペクトルフィッティングに

用いるパルス関数を求めるために、モンテカルロシミュレーションにより各装置のパル

ス関数を計算した。求めたパルス関数に対して、いくつかの既存の関数をフィッティン

グし、最もその装置のパルス関数を再現できる関数を求めた。また、パルス関数のパラ
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メータのエネルギー依存性を調べることで任意のエネルギーでパルス関数を計算する

ことを可能にする。シミュレーション結果の妥当性を確認するために、NOBORU にお

いて即発 γ 線 N-RAS によっていくつかの核種の共鳴スペクトルの測定を行い、フィッ

ティングによってパルス関数のパラメータのエネルギー依存性を求め、シミュレーショ

ン結果と比較を行った。また、求めたパルス関数を用いてスペクトルフィッティングを

行うために、共鳴解析コードにパルス関数を実装して、共鳴スペクトルを計算できるよ

うにした。 

 次に、パルス関数を実装した共鳴解析コードの実証実験を行うため、NOBORU にお

いていくつかの核種に対して透過型 N-RAS 実験を行った。ここで選定した試料は Ta、

Ag、Cu である。これらの試料を選んだ理由は、幅広いエネルギー範囲における共鳴デ

ィップの解析を行うためである（Ta は数 eV から数 10 eV まで、Ag は数 10 eV から数

100 eV まで、Cu は数 100 eV から数 keV までの共鳴）。測定した共鳴ディップに対して

スペクトルフィッティングを行い、原子数密度分析の定量性の評価を行った。 

 実験手法に関しては、試料からの散乱線の除去のために試料と検出器間の距離を離し

て測定を行った。まず、モンテカルロシミュレーション計算により、散乱線の影響が一

定レベルまで小さくなるような試料位置を求める。シミュレーションによって求めた試

料と検出器間の距離で透過型 N-RAS 実験を行い、原子数密度分析の定量性評価を行っ

た。また、上記の方法で除去しきれなかった散乱線やその他のバックグランド成分を評

価するために、Black Resonance（BR）を用いたバックグランドレベルの評価[44]を試み

た。BR は透過率が殆んど 0 になるような強い共鳴のことであり、この BR を有する核

種を複数用いて TOF スペクトルを測定することでバックグランド曲線の作成が可能と

なる。 

 最後に、以上で述べた解析手法及び実験手法を用いて透過型 N-RAS による共鳴イメ

ージングを実施する。このイメージング実験では共鳴核種を含む鉛フリーはんだを用意

し、原子数密度分布及び組成比の分布の取得を試みた。 

 

1.5 本論文の構成 

 第 2 章では、N-RAS の基本要素である共鳴断面積の表式についてまとめる。まず、

共鳴現象を理解する上で必要な複合核反応について、その概観を説明する。その複合核

反応を式で表すための R-Matrix 理論を紹介し、さらにその各種近似法の導出過程及び

そこから導き出される共鳴断面積について記す。また、原子振動の熱運動に起因する

Doppler 効果を記述するための物理モデルについて説明し、共鳴反応における温度の取

り扱いについて説明する。 

 第 3 章では、原子数密度分析定量化のための解析システムについてまとめる。まず、

減速材中の中性子の振る舞いについて概観を説明し、その記述に使用される関数につい
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てまとめる。次に、パルス関数を求めるために使用したモンテカルロシミュレーション

コードの説明を行い、NOBORU のパルス関数についての計算結果と解析結果について

示す。また、シミュレーションにより求めたパルス関数の妥当性を確認するために行っ

た即発 γ 線型 N-RAS 実験及び解析結果について示す。HUNS についても同様にシミュ

レーション計算によりパルス関数の評価を行ったので、これの説明も行う。最後に、ス

ペクトルフィッティングを行うための共鳴解析コードである REFIT[40, 45]の概略を示

し、本研究で求めたパルス関数の実装について説明し、いくつかのデモンストレーショ

ン計算を行う。 

 第 4 章では、原子数密度分析の定量化のために開発した手法の実証実験についてまと

める。まず、試料からの散乱中性子の影響を減らすための手法である試料と検出器を離

した測定とバックグランド測定を行う手法であるBR法についてその原理の説明を行う。

それらの手法を NOBORU で行う透過型 N-RAS 実験に適用し、Ta 箔、Ag 板及び Cu 板

の共鳴ディップの測定を行う。測定した共鳴に対して第 3 章で説明する解析システムを

用いてスペクトルフィッティングを行うことで原子数密度分析を行い、その定量性の評

価を行う。 

 第 5 章では、本研究で開発した解析手法及び実験手法を用いて行った、透過型 N-RAS

イメージング実験についてまとめる。試料に用いる物質として複数の核種を含んでいる

鉛フリーはんだを選び、NOBORU において透過型 N-RAS 実験を行った。位置ごとに鉛

フリーはんだの厚さが異なるような試料を作成し、まずは透過率のコントラストイメー

ジングを行う。また、試料の厚さが異なる領域における透過率スペクトルを求め、解析

システムを用いて原子数密度分析を行った。最後に、コントラストイメージング及びス

ペクトル解析の結果を利用して、スペクトルフィッティングによる原子数密度イメージ

ングを行い、その結果に対する評価を行う。 

 第 6 章では、本研究の総括を述べる。 

 付録では HUNS において行った原子数密度・温度イメージングの結果について述べ

る。 
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第 2 章 共鳴断面積の表式 

 

 中性子の共鳴現象は、中性子と標的原子核が複合核を形成するという複合核モデルを

用いて説明される。励起状態にある複合核は γ 線や核子の放出などにより基底状態へと

遷移する。この一連の共鳴現象を記述する理論として R-Matrix 理論が存在する。

R-Matrix 理論はこれまで核データ研究の分野で断面積の計算に用いられてきたもので

ある。本章ではまず、R-Matrix 理論の説明とそれを利用した共鳴断面積の導出について

説明する。また、R-Matrix 理論に基づいた共鳴解析コードである REFIT コードについ

て説明する。さらに、共鳴現象において重要な要素である Doppler 効果に関して、その

モデル化の方法について説明する。 

 

2.1 複合核の形成と励起 

 中性子が標的原子核へ入射した時、その反応機構は複合核形成、ポテンシャル散乱、

もしくは直接相互作用の 3 つに分類される。 

 共鳴理論において最も重要な反応機構は複合核（Compound nucleus）形成である。複

合核のアイディアは Bohr[46]によって 1936 年に提案されている。中性子と標的原子核

の衝突による複合核の形成は、たらいとビリヤードの玉に例えられて説明される[47]

（図 2.1）。たらいの中に多数のビリヤード玉が入っている状態をイメージする。たらい

の中にビリヤード玉を入射すると、たらいが空ならばビリヤード玉はそのままの速度で

反対側へ抜けていく。しかし、たらいの中に多数のビリヤード玉が存在すれば、入射し

てきたビリヤード玉は最初に衝突した玉と運動エネルギーを分け与える。このエネルギ

ーは次から次へと他の全ての玉に分配され、たらいとビリヤード玉が完全に滑らかで摩

擦が無いと仮定すれば、弾性衝突を繰り返し、たらいの中は準平衡状態になる。ある時、

偶然に一つの玉に運動エネルギーが集中すれば、その球はたらいの外に脱出し、残され

た玉の系はたらいから脱出するためのエネルギーを失うことになる。これを複合核形成

に当てはめて考えてみると、入射した中性子は核子と次から次へと衝突を繰り返し、さ

らに核子同士が衝突を繰り返す。この核子同士が衝突を続けている状態が複合核過程で

ある。偶然にも一つの核子にエネルギーが集中した時に核子の放出が起こり、複合核過

程が終了する。そのため、複合核の寿命は非常に長い。例えば、1 eV の中性子が 10
-24

 cm
2

程度の断面積を有する原子核を通過する時間は 10
-18

 s 程度である。その一方で、複合核

の寿命は 10
-15

 s に上ることも珍しくはない[48]。そのため、複合核過程においては、核

子を放出するよりも γ 線を放出する確率が高くなるのである。 
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図 2.1：Bohr が講義で使用した複合核のイメージ[47]。ビリヤードの玉で満たされたたらいにビ

リヤード玉を打ち込んでいる様子を、原子核に中性子が入射する現象になぞらえて説明した。 

 

 

図 2.2：238
U の中性子断面積[49]。全断面積、弾性散乱断面積、非弾性散乱断面積、核分裂断面

積、捕獲断面積を表している。 
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 複合核状態というのは長い寿命を持った準安定状態であると言える。よって、入射中

性子のエネルギーが複合核の励起準位（0.1 eV 以上）と等しい場合に複合核形成が強く

起こるため、共鳴的に中性子の吸収断面積が変動する。図 2.2 に一例として共鳴核種で

ある 238
U の中性子断面積を示す。共鳴的な断面積の増加が 6.67 eV において最初に見ら

れる。原子核の励起準位密度は励起エネルギーとともに上昇するため、高エネルギー側

では共鳴が段々と密になり、20000 eV よりも上のエネルギーでは一つ一つの共鳴を分

離することは不可能となる。また、質量数の大きな原子核ほど励起準位密度は広くなり、

かつ、第一励起状態のエネルギーは低くなる傾向がある。ただし、魔法数を持つ安定な

原子核においてはこの限りではない。 

 ポテンシャル散乱は核ポテンシャルによって中性子が散乱される現象であり、これは

常に起こる。また、直接相互作用は中性子と核子が直接衝突を起こし、複合核を形成し

ない反応であるが、これを引き起こす中性子のエネルギーは非常に高いため共鳴理論に

おいては重要ではない。 

 

2.2 複合核の基底状態への遷移[48, 50] 

 励起状態の複合核は様々な過程を経て基底状態へと遷移する。一つは入射中性子と同

じエネルギーを持つ中性子が複合核から放出される過程でありこれを共鳴散乱と呼ぶ。

この場合、重心系においてはエネルギーの変化が無いため、弾性的な過程である。一方、

中性子放出によって基底状態へ遷移するのではなく、γ 線放出によって励起エネルギー

を放出する過程を放射捕獲（もしくは(n,γ)反応）と呼ぶ。さらに十分高い励起エネルギ

ーの場合、荷電粒子の放出や 2 つ以上の中性子を放出する過程も存在する（(n,p)反応、

(n,α)反応、(n,2n)反応）。また、235
U などの重い元素においては核分裂を引き起こすこと

もある。 

 このような複合核状態から基底状態への遷移を放出チャンネルと呼ぶことにする（逆

に中性子が標的原子核に入射することを入射チャンネルと呼ぶ）。複合核の内部では核

子同士の衝突が繰り返し起こっているため、内部の状態を知ることは非常に困難である。

また、中性子が入射してからそのような複雑な過程を経て複合核過程が終了するまで非

常に長い時間を要する。そのため、複合核は入射チャンネルを”忘れた”状態となり、放

出チャンネルに対しては依存しない。つまり、どの放出チャンネルを選ぶかは全て統計

的に決定される。この確率は幅 Γ を用いて表される。複合核が基底状態になるまでの寿

命を τとすると、幅は 

 



         (2-1) 

で表される。通常、Γ は全幅を表し、全ての放出チャンネル i に対する部分幅 Γiの総和

である。 
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  nγ        (2-2) 

ここで、Γγは γ 線放出のチャンネルに対する幅（放射幅）、Γnは中性子放出のチャンネ

ルに対する幅（中性子幅）を表している。正確にはその他にも多くのチャンネルに対す

る部分幅が存在するが、本論文で注目する部分幅は主に放射幅と中性子幅である。これ

らの部分幅（放射幅、中性子幅、さらに核分裂幅）は共鳴現象を記述するために多くの

機関で調べられており、共鳴パラメータとして核データに格納されている。 

 

2.3 共鳴断面積の表式 

 共鳴現象を記述する手法の一つとして R-Matrix 理論がある。R-Matrix 理論は元々

Wigner と Eisenbud によって導かれた理論である[51]。先にも述べたように、入射チャン

ネルと放出チャンネルは互いに相関しないことから複合核の内部で何が起こっている

のか正確に記述することは意味が無い。R-Matrix 理論においては、実験パラメータであ

る入射チャンネルと測定・観測量である放出チャンネルについてさえわかっていればよ

い。R-Matrix を用いる利点としては共鳴断面積のパラメータ化がある。実験データをポ

イントワイズデータとして用いる場合、異なるエネルギー間において内挿が必要である

ことや、温度による断面積変化を考慮できないといった問題がある。共鳴断面積のパラ

メータ化とは、共鳴のエネルギーや幅、スピンといった量をパラメータとして用いるこ

とでそういった問題を克服することに他ならない。本研究で用いている REFIT コード

（詳細は後述）は R-Matrix 理論を用いて共鳴断面積を計算しているため、本節では

R-Matrix 理論とその近似法について説明する。なお、この節における式の導出は文献[52]

を参考にしている。 

 

2.3.1 R-Matrix の導出 

 複合核内部のポテンシャル V(r)内における波動関数  rEl , を考える。ここで l は角運

動量、r は原点からの距離、E は任意のエネルギーである。この時、ポテンシャル V(r)

を知ることは不可能であるため、波動関数  rEl , の振る舞いをシュレーディンガー方

程式を用いて計算することはできない。R-Matrix 理論では、波動関数  rEl , は固有値 Eλ

の固有関数  rEl , の線形結合に拡張される。つまり、任意の係数 Alλを用いて 

    


 rEArE lll ,,       (2-3) 

となる。球形の体系の場合、ハミルトニアン H は 

  rV
r

ll

dr

d

m
H 







 


22

22 )1(

2


     (2-4) 
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となるから、波動関数  rEl , と固有関数  rEl , はそれぞれ、時間に依存しないシュ

レーディンガー方程式の解として次のように表される。 

     0,
2

)1(2
2

2

22

2

















 
 rE

mr

ll
rVE

m

dr

d
l




   (2-5) 

     0,
2

)1(2
2

2

22

2

















 
 rE

mr

ll
rVE

m

dr

d
l  




   (2-6) 

 ここで、境界条件を考える。原子核の表面 r = a における固有関数  rEl , の対数微

分は一定値 Bl（実数）となるので、 

 
 

 aEBa
dr

rEd
ll

ar

l ,
, 1


 

 











     (2-7) 

という関係が成り立つ。また、固有関数  rEl , は直行性を有するので、適切な規格化

がなされているとすれば、 

     ''
0

,,    drrErE l

a

l      (2-8) 

となる。式(2-3)、(2-8)から、係数 Alλは次のようになる。 

    drrErEA l

a

ll ,,
0

        (2-9) 

 次に、ポテンシャル V(r)を消去することを考える。式(2-5)に固有関数  rEl , をかけ

たものと、式(2-6)に波動関数  rEl , をかけたものの差をとり、r に関して 0 から a まで

積分を行うと、式(2-9)より、 

          
ar

lllll rE
dr

d
rErE

dr

d
rEEE

m
A













 ,,,,

2

1
2

 


 (2-10) 

となる。つまり、式(2-3)、(2-7)より、r = a の場合には、 

  
     

 
ar

ll
lll

l rEB
dr

rEd
r

EE

aEaE

ma
aE






















  ,

,,,

2
,

2





 


 (2-11) 

という関係が得られる。この時、R-Matrix を以下のように定義する。 

 
   

 











 

 

EE

aEaE

ma
R ll

l

,,

2

2
     (2-12) 

もしくは次のように表記する。 

 



 

 

EE
R ll

l        (2-13) 

ここで、 
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  aE
ma

ll ,
2

2

 


       (2-14) 

は換算幅（reduced width amplitude）と呼ばれ、共鳴パラメータの Γ と関係のある量であ

る。入射チャンネル c、放出チャンネル c’とすると、R-Matrix は一般的に、 

 



 

 

EE
R cc

cc
'

'       (2-15) 

  cc

cc

c aE
am

,
2

2

 


       (2-16) 

と表記される。 

 このようにして、複合核内部の波動関数  rEl , をポテンシャル V(r)に依存しない形

式で表現することができた。 

 

2.3.2 R-Matrix と Collision matrix U との関係 

 ポテンシャル V(r)の外側の領域（ ar  ）では、波動関数  rl は入射してくる自由粒

子の波動関数  rin
l と放出される自由粒子の波動関数  rout

l の足し合わせで表現され

る。 

       rUrCr out

ll

in

lll        (2-17) 

ここで、Clは規格化係数、Ulは断面積の表現に用いられる Collision matrix である。また、

波動関数  rin
l と  rout

l はそれぞれ、球 Bessel 関数（nl）と Neumann 関数（jl）を用いて、 

       krijkrnkrr ll

in

l       (2-18) 

       krijkrnkrr ll

out

l       (2-19) 

と表される（ 1i ）。 

 式(2-11)は 

  
 

  l

ar

ll
l

l RrEB
dr

rEd
raE











 ,

,
, 


     (2-20) 

と表されるので、式(2-17)より、 

 

l

ar

l

out

l

out

l

l
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l

in

l

in

l
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out

l

in

l

l

RB
dr
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U




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
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






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


















































 











1

1

   (2-21) 

となる。ここで、 
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ar

out

l

out

l

l
dr

dr
L






















*
      (2-22) 

 

ar

in

l

in

l

l
dr

dr
L





















      (2-23) 

とすると、 

 
 
  larll

larll

ar

out

l

in

l
l

RBL

RBL
U

























1

1
*




     (2-24) 

となる。また、一般的に行列の形では 

       21

in

11

out

21
ρφBLRIBLRIφρU
     (2-25) 

となる。ここで、ρは kcacで与えられる。 

 この Collision matrix を用いて、断面積を表現すると、弾性散乱断面積は 

   
l

ls Ul
22 112 、     (2-26) 

吸収断面積、非弾性断面積、核分裂断面積（これらを総称して reaction cross section と呼

ぶ）は 

    
l

lr Ul
22 112 、     (2-27) 

全断面積は 

    
l

lt Ul Re1122      (2-28) 

となる。ここで、 

 
mE2


         (2-29) 

であり、換算波長と呼ばれる。 
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2.3.3 R-Matrix の近似法 

 式(2-25)の導出において、近似は用いられていない。R-Matrix それ自体は数学的には

非常に厳密であり、巨大な次元の行列を扱うことになる。そのため、R-Matrix 理論に関

しては、いくつかの近似法が導入されている。代表的な近似法として、Single Level 

Breit-Wigner 近似、Multilevel Breit-Wigner 近似、Reich-Moore 近似[53]、Adler-Adler 近似

[54]が挙げられる。本論文では、Adler-Adler 近似を除いた 3 つの近似法について説明す

る。 

 

2.3.3.1 Level matrix A の導入 

 R-Matrix を近似するにあたり、Level matrix A を導入する。まずは、 PSL 00 i 、

BLL0  、 BSS0  という関係を持つ行列 S と P を導入する。ここで、式(2-19)、(2-22)

から   1
 outinφφP  となり、式(2-25)は次のように表される。 

   ΩRPRLIPIΩU
211

0

21 
 i2     (2-30) 

ここで、
2121

outin φφΩ  である。また、R-Matrix を行列の形式で書くと、 

 





  EE

λλ γγ
R        (2-31) 

となる。 λ0λ γLβ  と定義される行列を導入すると、 

 










   EEEE

λλ
0

λλ
0

βγ
IL

γγ
IRLI    (2-32) 

となる。ここで、Level matrix A を導入し、 

     μλλ0 AγγIRLI  






1
     (2-33) 

となる。ここで、μ と λ はそれぞれ複合核におけるエネルギー準位を表している。 

 Level matrix Aμλは次の関係を満たす。 

      λνμνμλλν δAγγA 0LEE     (2-34) 

また、式(2-30)中に現れる   RRLI 0

1
 は式(2-31)と(2-33)を用いて、 

        



















 







μλλνλ

λ

0 Aγβγγ
γγ

RRLI
EEEE

11
 (2-35) 

さらに、式(2-34)から 

     μλλ0 AγγRRLI  






1
     (2-36) 

となる。つまり、Collision matrix U と Level matrix A の関係は次のようになる。 
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   ΩPAγγPIΩU
21

μλλ

21


























 



i2     (2-37) 

ここで、 

   2121 2 ccc P        (2-38) 

とすると、チャンル c と c’に対する Collision matrix Ucc’は 

   '

21

'

21

'' cccccccc AiU 







 



     (2-39) 

である。 

 最終的に、入射チャンネル c と放出チャンネル c’に対する Collision matrix Ucc’と Level 

matrix A は 

 
 


























 

 21

''

21

'' 2'

cccccc

i

cc PAiPeU cc





     (2-40) 

   

c

ccc LEEA   0

1
     (2-41) 

と表される。 

 

2.3.3.2 Multilevel Breit-Wigner 近似 

 R-Matrix の近似とは基本的には Level matrix の要素を減らしてゆくことである。

Multilevel Breit-Wigner（MLBW）近似とは、Level matrix を対角行列であるとみなす、

つまり、Level matrix の非対角成分を全て無視するという近似法である。このことは式

(2-41)の右辺第 2 項を次のように表すということである。 

  
c

cc

c

ccc LL 2

00        (2-42) 

したがって、式(2-41)は 

   







 

c

ccLEEA 2

0

1
     (2-43) 

となる。   cccc iPBSL 0 、
c

c
c

P2

2 



 であるから、 

  









2

1 i
EEA      (2-44) 

である。ここで、  



c

c

c

cc

P

BS


2
、 

c

c とする。   EE とシフト
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すると、Level matrix は以下のようになる。 

 













2

i
EE

A       (2-45) 

これを式(2-40)に代入すると、Collision matrix Ucc’は 

 
 






















 






 

2

21

'

21

''
'

i
EE

ieU
cc

cc

i

cc
cc     (2-46) 

となる。 

 捕獲反応などのように入射チャンネルと放出チャンネルが異なる場合（c ≠ c’）、

Collision matrix Ucc’と reaction cross section はそれぞれ次のように与えられる。 

 























2

21

'

21

2

'

'

i
EE

eU
cc

i

cc

cc

    (2-47) 

 
*

''

22

'

2

' cccccccc UUU         (2-48) 

式(2-47)を式(2-48)に代入すると、reaction cross section は 

 
  






  






'
*

'

21

''

21

'

21

'

21

2

'
EE

cccc
cc       (2-49) 

で与えられる。ここで、  
2

i
E 、  

2

* i
E である。この式を分解すると、 

 
     












 

'
*

'

*

'

'

'

'
*

'

'

'2

'

 



 






E

M

E

M cccc

cc    (2-50) 

となる。ここで、
21

''

21

'

21

'

21'

' cccc

ccM   である。式(2-50)の右辺第 2 項は右辺第 1 項の

複素共役であるから、 

 
   









 

'
*

'

'

'2

'

1
Re2

 



  


cc

cc

M

E
     (2-51) 

となる。λ’に関する総和を展開すると、reaction cross section は最終的に、 

      











  ''

2

'2

' ImRe4 cccccc
cc CC    (2-52) 

となる。ここで、 
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 

 




' '

''

''

''

2

1
 




















c

cc

c

ccc

i
EE

i
C    (2-53) 

 
  4

4
22

2











EE
      (2-54) 

 
 

  4

2
22











EE

EE
      (2-55) 

である。式(2-52)から式(2-55)を用いて、MLBW 近似による共鳴断面積の計算を行うこ

とができる。また、同様に弾性散乱断面積についても同様の導出を行うことが可能であ

る。 

 

2.3.3.3 Single Level Breit-Wigner 近似 

 Single Level Breit-Wigner（SLBW）近似は MLBW 近似の特別な場合であり、式(2-53)

の右辺第 2 項を 0 にする近似である。つまり、 1' ccC であるから、 

 
  422

'2

'









EE

cc
cc       (2-56) 

となる。この式は Breit-Wigner の一準位公式[55]としてよく知られた形であり、孤立し

た共鳴に対しての計算に用いられる。 

 

2.3.3.4 Reich-Moore 近似 

 Reich と Moore は核分裂断面積中に現れる非対称の形状をした共鳴を再現するため、

多準位の共鳴の干渉を考慮した R-Matrix の近似法を導いた[53]。MLBW 近似において

は Level matrix の非対角成分を全て無視していたが、Reich-Moore（RM）近似において

はそれらの非対角成分の多くを残すことになる。したがって、MLBW よりも厳密な表

現をすることができる。言い換えれば、ある放出チャンネル、ある準位の共鳴が他のど

の位の共鳴から干渉を受けているかという問題に対して、RM 近似は MLBW 近似より

も多くの共鳴からの干渉を考慮しているということである。RM 近似では、γ 線放出チ

ャンネルの内、   となる共鳴同士の干渉が非常に小さいとして扱っている。式(2-41)

を次のように書き換える。 

   












 











 
c

ccc

c

ccc LLEEA 00

1
   (2-57) 
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 RM 近似では、式(2-57)の第 2 項目を次のように近似する。 

 









 
c

cc

c

ccc LL 2

00      (2-58) 

MLBW 近似の場合と同様に、 










c

c

c

cc

P

BS

2
、 








c

c と定義し、

  EE とシフトすると、 

 


 











 
c

ccc L
i

EEA 0

1

2
    (2-59) 

となる。 

 次に、RM 近似における Level matrix と Collision matrix の関係は次のようになる。 

 
   





















 



 21

'

''

1

'''''0'''''

21

'' 2'

c

c

cccccccccc

i

cc PRLRiPeU cc



    (2-60) 

ここで、 

 







 

2

''

'' i
EE

R
cc

cc       (2-61) 

である。式(2-61)は R-Matrix の一般的な形である式(2-15)と似た形である。式(2-61)を

reduced R-Matrix とも呼ぶ。また、 

 
21

''

21

' cccccc PRiPK        (2-62) 

という量を新たに導入すると、Collision matrix は最終的に以下の形となる。 

 
    '1

'' 2'

cccc

i

cc KIeU cc 



     (2-63) 

この時、 

   










2

2

21

'

21

'' i
EE

i
KI cc

cccc     (2-64) 

となる。また、 

   ''' cccccc KI         (2-65) 

という量を新たに導入すると、 

 
  ''' 2'

cccc

i

cc
cceU 




     (2-66) 

と表すことができる。 
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 RM 近似における断面積は、ρcc’を用いて表すと、 

       



l

i

nnlt
lel
 22 Re22cos1122     (2-67) 

      
l

nnnnl
22

abs Re124       (2-68) 

   



l c

ncl
fission

22

fission 124        (2-69) 

 fissionabs          (2-70) 

となる。 

 それぞれの近似法の違いを示す一例として、図 2.3 に RM 近似、MLBW 近似、SLBW

近似を用いて計算された 56
Fe の全断面積を示す。SLBW 近似を用いた場合、負の断面

積を与えてしまう場合がある。MLBW 近似を用いた場合には、負の断面積は与えない

が、近い準位間の干渉の効果を正しく評価できていない。 

 

 

 

図 2.3：各種近似法を用いて計算された 56
Fe の全断面積[56]。実線は RM 近似、長い破線は MLBW

近似、短い破線は SLBW 近似による計算値を示す。 
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2.4 REFIT コード 

 REFIT の正式名称は「A Least-Square Fitting Program for Resonance Analysis of Neutron 

Transmission, Capture, Fission and Scattering Data」という。つまり、共鳴現象に基づく吸

収・核分裂・散乱といった TOF 法に基づく観測データを最小二乗フィッティングによ

って解析するという目的で作成されたプログラムである。具体的には実験データに対す

るフィッティングから共鳴パラメータの推定を行うことを主目的としており、核データ

研究の分野で使用されている。REFIT が取り扱うことのできる共鳴データは①透過率、

②吸収もしくは核分裂反応からの即発 γ 線、③Sefl-Indication、④共鳴散乱である。REFIT

はベルギーの IRMM によって開発されたもので、2.3.3.4 で説明した RM 近似に基づく

R-Matrix を用いて断面積の計算を行っている。また、使用されている言語は Fortran90

である。同じように R-Matrix を用いて共鳴に関するデータ解析を行うコードとしてオ

ークリッジ国立研究所で開発された SAMMY[57]があり、REFIT とはライバル的な関係

にある。 

 REFIT の主な機能は、JENDL や ENDF/B などの評価済み核データライブラリに格納

された共鳴パラメータを利用して断面積の計算を行うこと、入力された実験条件を基に

分解能関数を計算してそれを断面積に畳み込み理論的な共鳴スペクトルを作成するこ

と、また、その理論的な共鳴スペクトルを実験データに対してフィッティングすること

で未知の情報を推定することである。参照される共鳴パラメータは ENDF-6 フォーマッ

ト[58]を始めとするいくつかのフォーマットに対応している。また、Doppler 拡がりに

関しては後述する 4 つのモデルが用意されており、原子の熱振動による断面積の拡がり

を計算することができる。分解能関数としては装置由来のものや検出器に関するもの、

ランダムタイムジッター（Random Time Jitter）などを含む。装置由来の分解能関数とし

ては、中性子発生反応における入射荷電粒子のパルス形状と本研究で言うところのパル

ス関数である減速材による中性子パルスの拡がりが含まれる。REFIT では基本的に減速

材の水素密度や平均自由行程などを入力値として Ikeda-Carpenter 関数を利用してパル

ス関数を計算している。検出器としては Li-glass シンチレータや液体シンチレータ、プ

ラスチックシンチレータなど様々なタイプのものを使用することを想定しており、それ

ぞれの応答関数を計算するようになっている。ランダムタイムジッターはデータ収集系

などのエレクトロニクスに関するパルス波形の電気的な揺らぎを意味する。REFIT では

これらの分解能関数を計算して断面積に畳み込むことで理論的な共鳴スペクトルを計

算し、さらにバックグランド曲線の仮定や強度の規格化を行うことができる。こうして

最終的に実験データに対する最小自乗フィッティングを行う。 
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2.5 Doppler 効果による断面積の拡がり 

 R-Matrix 理論を用いて求められるのは、静止した原子核に対する中性子断面積である。

実際には、原子核は熱振動をしているため、中性子がある速度で標的原子核に入射した

としても標的原子核と中性子の相対速度は変化してしまう（標的原子核が中性子に向か

ってくれば相対速度は増加し、逆の場合は減少する）。今、エネルギーE を持つ質量 m

の中性子が速度 v で速度 u（u << v）を持つ標的核に向かっている時、中性子の標的核

の相対的なエネルギーE’は以下のようになる。 

   mEuEuvmE 2
2

1
'

2
      (2-71) 

これは、中性子の標的核に対する相対的なエネルギーが標的核の速度によって変化する

ということを示している。つまり、標的原子核の熱振動が激しければ激しいほど（温度

が高いほど）、共鳴を引き起こす中性子のエネルギーの幅が増加してゆくということで

ある。標的原子核と中性子の相対速度が拡がりを持つことを Doppler 効果という。この

Doppler 効果による拡がりを考慮した共鳴断面積の計算について説明する。 

 

2.5.1 理想ガスモデル 

2.5.1.1 Doppler 効果を考慮した共鳴断面積の一般的な表式 

 理想ガスモデル（英語では Ideal gas model もしくは Free gas model）では、標的原子

核が速度分布をもつ理想気体であると仮定する[59, 60]。エネルギーE、温度 T における

Doppler 効果によって幅を拡げられた断面積  E は、静止している標的原子核に対する

断面積  E にエネルギー伝達関数  ', EES を畳み込んだ形で表される[61]。 

      '',' EEESdEE        (2-72) 

 また、理想気体の場合、標的核の速度分布 p(u)は Maxwell-Boltzmann 分布で記述され

る。 

   du
Tk

Mu

Tk

M
duup

BB










2
exp

2

2


    (2-73) 

ここで、M は標的核の質量、T は温度、また、kBは Boltzmann 定数である。この時、エ

ネルギー伝達関数は以下のようになる[62]。 

  
 


















2

2
'

exp
1

'
EE

ES


     (2-74) 

ここで、 
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mM

TEkB4
        (2-75) 

であり、これは Doppler 幅と呼ばれる量であり、m は中性子の静止質量である。この場

合、断面積  E は以下のように表される[43]。 

    '
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'
exp

2

'
exp'

1
22

0
E

E

EEEEEEE
dEE 





















































































 



 

         (2-76) 

また、E >> Δ ならば、断面積  E は以下のように近似される[43]。 

    '
''

exp'
1

2

E
E

EEE
dEE 















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
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









 




   (2-77) 

これは Doppler 効果を考慮した共鳴断面積の一般的な表式である。また、この式におい

て、断面積  E は SLBW 近似や RM 近似によって計算されるものである。より具体的

な表式として、次に SLBW 公式に対する Doppler 効果の考慮を考える。 

 

2.5.1.2 Doppler 効果を考慮した SLBW 公式による共鳴断面積の表式 

 SLBW 近似に関する式(2-56)をより具体的な形として書き直すと次のようになる。 

  
  422

0

'02






REEE

E
gE

n 
       (2-78) 

ここで、Γ、Γn、Γγはそれぞれ全幅、中性子幅、放射幅を示す。は 2.3.2 で示した通り

換算波長であるが、ここでは標的核（質量 M）と中性子（質量 m）による換算質量を用

いて計算される。g は統計的な因子であり、複合核のスピン J と標的核のスピン I、中

性子のスピン s（= 1/2）によって次のように表される。 

 
  
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











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
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1212
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Is

J
g       (2-79) 

ここで、E0は原子が無限の質量を持ち、複合核が反跳エネルギーを持たない場合の重心

系における共鳴エネルギーである。また、R は反跳エネルギーであり、 

 0E
M

m
R          (2-80) 

となる。 

 Lamb[60]によると、式(2-78)で示した Doppler 効果を考慮した共鳴断面積は以下のよ
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うになる。 

  
    

2

22

0
1

2exp

2 y

yx
dyE




 






      (2-81) 

ここで、変数 σ0及び x、ξはそれぞれ以下のように定義される。 

 



 ng2

0 4          (2-82) 

  REEx 


 0

2
       (2-83) 

  REEy 


 0'
2

       (2-84) 

 



          (2-85) 

 

 

2.5.2 理想ガスモデル以外のモデルによる Doppler 拡がりの表現 

 低温における低エネルギーの共鳴に対しては、結晶や分子中の原子核の振動による影

響が大きくなってくる[45]。より正確に Doppler 効果を考慮した共鳴断面積の計算を行

う場合には、理想ガスモデルではなく、中性子とフォノンとの相互作用を考慮するよう

なモデルを用いる必要がある。 

 例えば、REFIT コードには理想ガスモデルに加えて、Moxon’s Phonon モデル[40]、

Meister’s Einstein Crystal モデル[63]、Naberejnev’s Harmonic Crystal モデル[40]による

Doppler 拡がりの計算方法が実装されている。 

 Moxon’s Phonon モデルでは断面積を 2 つの成分に分けて計算を行う。まずは、中性子

が I-フォノンからエネルギーを得たり失ったりする場合を考える。それらの相互作用の

寄与はDebye-Waller因子に依存した量となる。入射中性子のエネルギーをEnとすると、

Debye-Waller 因子は、 
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    (2-86) 

となる。ここで、αと βは一般的にはそれぞれ 1/36 と 1/3600 となる。I-フォノンによる

相互作用の寄与は 

  WF 2exp0         (2-87) 

  WWF 2exp21        (2-88) 
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    WWF 2exp2
2

1 2

2       (2-89) 

となる。F0 は中性子がエネルギーを得たり失ったりしない場合の寄与、F±I は I-フォノ

ンによって中性子がエネルギーを得たり失ったりする場合の寄与である。Doppler 拡が

りを考慮した断面積はこれらの寄与を利用して以下のように表される。 

     
j

pnjn jEEFE       (2-90) 

ここで、Ep はフォノンのエネルギーである。つまり、中性子の入射エネルギーEn がフ

ォノンのエネルギーEpによって増減し、その変化した入射エネルギーにおける断面積を

足し合わせることで結合を考慮した Doppler 拡がりを表現している。また、2 つ目の成

分は、残りのさらなる多フォノンとの相互作用による寄与、つまり残りの(1-ΣFj)の分は

理想ガスモデルを用いて計算を行う。 

 Meister’s Einsten Crystal モデルと Naberejnev’s Harmonic Crystal モデルに関しても、

Moxon’s Phonon モデルと基本的には同様で、入射中性子のシフトしたエネルギーにおけ

る断面積の足し合わせで Doppler 効果を考慮した共鳴断面積を表現する。これらは、よ

り詳細にフォノンによる寄与の計算を行うため、より正確な Doppler 効果の表現を可能

にするが、その反面非常に多くの情報が必要になってくる。 

 理想ガスモデルの場合、それぞれの核種に対して個別に必要になってくる情報という

のは、Debye 温度のみである。対して、Moxon’s Phonon モデルを始めとするそれ以外の

モデルを用いる場合、それに加えてフォノンの状態密度関数などの情報が不可欠となっ

てくる。全ての核種、全ての化合物についてそういった情報が与えられているわけでは

ないため、Doppler 拡がりの表現には理想ガスモデルを使うことが一般的である。また、

REFIT による断面積計算に関して、いくつかの核種に対して理想ガスモデルと Moxon’s 

Phonon モデルにより計算した断面積の比較を行った研究によると、双方に有意な差が

見られないという結果がある[64]。加えて、本研究で扱う試料の温度は全て室温であり、

かつ、計算時間も理想ガスモデルが最も短い。そのため、本研究では Doppler 拡がりの

計算に関しては、理想ガスモデルを使用している。 
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2.5.3 理想ガスモデルにおける実効温度の導入 

 理想ガスモデルでは標的原子核を気体として取り扱っているが、実際の試料は固体結

晶である場合が大半である。固体結晶の場合、標的原子核同士は結合しており、この効

果を考慮に入れなくてはならない。そのため、試料の実温度 T の代わりに実効温度 Teff

を用いて計算を行う。実効温度 Teffは結晶の格子振動の自由度あたりの平均エネルギー

を温度に換算したものに等しい。実温度 T と実効温度 Teffの関係は以下のように表され

る[60, 61]。 

   







 


 d
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B

effB
2

coth
2

1
    (2-91) 

ここで、g(ν)は振動数 νのフォノンの状態密度関数である。E = hνの関係を用いて式(2-91)

を書き換えると、 
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となる。固体結晶を Debye 連続体として扱い、弱い結合近似を用いると、式(2-92)は 
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となる。ここで、θは Debye 温度を表す。 

 さらに、Einstein モデルについて考える。よく知られているように、比熱の問題に関

して Einstein モデルは結晶中の各原子が独立に振動し、同一の振動数を有しているとす

る理論である。Einstein モデルを用いると、式(2-91)は次のように近似できる[61]。 
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coth
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1 
      (2-94) 

ここで、νEは Einstein 振動数であり、Debye 温度と以下の関係を持つ。 

  BE kh
4

3
        (2-95) 

つまり、Einstein モデルを用いると、実温度 T と実効温度 Teffの関係は以下のようにな

る。 

 




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
 TTeff 

8

3
coth

8

3
      (2-96) 

 Einstein モデルは Debye モデルに比べて単純なモデルであり、低温領域での比熱が実

測値と一致しないなど、低温領域での格子振動のフォノンの取り扱いには正確性が欠け

る。しかし、測定試料の温度が Debye 温度と比べて著しく低くない限りにおいては
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Einstein モデルを用いた式(2-96)を用いても問題はない。 

 図 2.4に一例として式(2-96)を用いて計算したCuと Taの温度 Tと実効温度 Teffの関係

を示す。低温側では T と Teffの間に大きな差が見られるが、温度 T が上昇するに従い、

実効温度 Teffは温度 T に漸近してくる。また、Debye 温度が低い方がより早く漸近して

いる。 

 また、共鳴断面積の Doppler 効果による影響の一例として、図 2.5 に 181
Ta の 4.28 eV

共鳴の捕獲断面積の温度による変化の計算例を示す。温度が 0 K、つまり Doppler 効果

を考慮していない断面積は非常にシャープな形状をしていることがわかる。一方で、温

度が増加するに従い、断面積は鈍された形状となり、幅が拡がっていることがわかる。 

 

 

 

 

図 2.4：Cu と Ta の実効温度の実温度に対する変化。Cu と Ta の Debye 温度はそれぞれ 343K と

240 K である[65]。破線は実温度を表す。 
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図 2.5：181
Ta の 4.28 eV 共鳴に対する捕獲断面積の温度による変化の計算例。 
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2.6 第 2 章のまとめ 

 本章では、中性子と原子核の共鳴現象を説明する複合核モデル及び共鳴断面積の表式

に用いられる R-Matrix 理論とその近似法について説明した。また、Doppler 効果による

共鳴の拡がりを記述するための理想ガスモデルについて説明し、その具体的な計算例を

示した。 

 複合核過程及び複合核の崩壊を入射チャンネル及び放出チャンネルを用いて記述を

行うのが R-Matrix 理論である。この R-Matrix 理論を用いることで共鳴断面積のパラメ

ータ化が可能であり、共鳴解析において重要な理論である。R-Matrix の導出及び

R-Matrix による共鳴断面積の表式を示した。また、数学的に厳密な R-Matrix に関する

近似法である Multilevel Breit-Wigner 近似、 Single Level Breit-Wigner 近似及び

Reich-Moore 近似について説明し、この近似法における共鳴断面積の表式を行った。 

 Doppler 効果による共鳴断面積の拡がりに関して、理想ガスモデルの説明を行い、一

般的な共鳴断面積への適用及び Single Level Breit-Wigner 公式で表された断面積への応

用について示した。また、理想ガスモデルにおいて用いられる実効温度と固体の温度の

関係を Einstein モデル及び Debye モデルによって表し、Cu や Ta の実効温度の具体的な

計算例及び温度による Ta の共鳴断面積の拡がりの計算例を示した。 
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第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

 

 第 1 章で説明したように、中性子透過率スペクトル中に現れる共鳴吸収ディップは中

性子のパルス関数によってその形状が変化する。透過型 N-RAS を用いた原子数密度の

定量化のため、正確なパルス関数を解析に取り入れる必要がある。つまり、使用する装

置のパルス関数を求め、それを共鳴吸収ディップに畳み込む機能を有する解析コードに

実装することが原子数密度定量化のための必要条件である。通常、波長の長い中性子に

対しては回折を利用したパルス関数の測定が可能である。しかし、共鳴に用いるような

波長の短い中性子に対しては回折を利用したパルス関数測定を行うことができない。し

たがって、本研究では、J-PARC の MLF の BL10「NOBORU」において透過型 N-RAS

による原子数密度定量化を行うべく、まず、モンテカルロシミュレーション計算により

NOBORU における熱外中性子の放出時間分布を求めた。その結果に対していくつかの

関数を用いてフィッティングを行い、NOBORU のパルス関数を最もよく再現する関数

を求めた。また、即発 γ 線型 N-RAS 実験を行い、測定した共鳴ピークからパルス関数

のパラメータを変数としたフィッティングを行い、求めたパルス関数の妥当性を確認し

た。加えて、N-RAS 実験に用いられる装置である北海道大学 45 MeV 電子線形加速器施

設の中性子源 HUNS について、NOBORU の場合と同様な解析を行ってパルス関数の決

定を行った。最後に、NOBORU 及び HUNS のパルス関数を共鳴解析コード REFIT を改

造して組み込むことで、共鳴吸収ディップの解析を可能にする解析システムを作成した。 

 

3.1 減速材中の中性子の減速過程とパルス関数 

3.1.1 減速過程[50] 

 パルス関数の定式化を行うにあたって、媒質（減速材）中での中性子の減速過程を考

える。まず、レサジー（Lethargy）という概念を導入する。レサジーu は次のように定

義される。 

 











E

E
u

Q
ln        (3-1) 

ここで、EQ は任意のエネルギーであり、多くの場合中性子源のスペクトルに現れる最

大エネルギーを用いる。また、レサジーu、時間 t における中性子束 Φ(u,t)とそのラプラ

ス変換 Φ(u,s)の関係は以下のようになる。 

    



0

,, dtetusu st
      (3-2) 
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    



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i

i

stdsesu
i

tu






,
2

1
,      (3-3) 

 ここでは簡単のため、水素の無限媒質中の中性子の減速過程について考える。ある 1

つの中性子源（u = 0）が存在する時、媒質中の中性子束 Φ(u)は 

  
 

asas

du

uas

s ue
u

u

sa

a





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


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













0

'

0

    (3-4) 

で与えられる。ここで、Σs は水素の巨視的散乱断面積、Σa は巨視的吸収断面積である。

この式に対してラプラス変換を行うと次のようになる。 

  
 

 

Qs

s

s

Qs

vs

u

vs

vs
su










3

,     (3-5) 

ここで、Σsは一定であるという仮定を置いている。また、vQは中性子源における中性子

の速度であり（u = 0）、v はレサジーu を有する中性子の速度である。つまり、 

 
2u

Qevv         (3-6) 

である。式(3-5)のラプラス逆変換は 

       tv

Q

vt

QsQ

s
Qss euve

tvv

v
vt

v
tu

















 

2
1

2
,

2
  (3-7) 

となる。この式は水素の無限媒質中においてレサジーu の中性子がどのような時間分布

を有しているかということを表している。式(3-7)の第 2 項は衝突していない中性子によ

る寄与である。ここでは式(3-7)の第 1 項について考える。u = 0 という前提から、小さ

いエネルギーの中性子に対しては v << vQとなる。また、ここで Σs vQt >> 1 である。さ

らに、    tu
v

tv ,
2

,  という関係を導入すると、式(3-7)の第 1 項目は 

     vt

sAs
sevttv




2
,       (3-8) 

となる。この式はある時間 t における中性子の速度分布、もしくはある速度 v を有する

中性子の時間分布を表すものである。後者はパルス関数の意味するところである。式

(3-8)を用いて計算したいくつかの速度における中性子の時間分布を図 3.1 に示す。この

ようにして、いくつかの仮定を置いているが、パルス関数を計算することが可能である。 
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図 3.1：いくつかの速度における中性子の時間分布[50]。 

 

 

3.1.2 パルス関数の種類 

 パルス中性子源におけるパルス関数は、減速材の構成物質や温度または形状、そして

反射体の構成物質などによって変わってくるため、施設によって様々な関数が用いられ

ている。この項では、フィッティングに先立って代表的なものについてまとめる。 

 

3.1.2.1 共鳴解析に用いられるパルス関数 

 共鳴解析（N-RAS または核データ測定）に利用されるパルス中性子源のパルス関数

についてまとめる。 

 

(a) Ikeda-Carpenter 関数 

 Ikeda と Carpenter はアルゴンヌ国立研究所の中性子施設 IPNS（Intense Pulsed Neutron 

Source）の室温ポリエチレン減速材からの中性子放出時間分布の測定とパルスフィット

用の関数の導出を行った[66]。室温ポリエチレン減速材からの中性子放出時間分布は自

由度 6 の χ
2分布を用いて表すことができる。 

      vtvt
v

tv 


 exp
2

,
2

   0t     (3-9) 

ここで、Σ は減速材の中性子微視的散乱断面積、v は中性子の速度を表す。この式は式

(3-8)と同じである。この式によって、中性子放出時間分布のピーク部分を表すことがで

きる。さらに、分布の減衰部分を考慮すると、 
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                'exp''1,', ttttRttRtvdttv   (3-10) 

となる。ここで、θは Heaviside 関数を表す（   00 x 、   10 x ）。また、R は

第 2 項の面積の全体の面積に対する比であり、β は減衰時間に関わる係数である。式

(3-10)の第 1項はSlowing-down term、第 2項はStorage termと呼ばれる。Slowing-down term

が意味するところは、減速材内で減速過程にある中性子が熱化する前に放出され、その

中性子が形作る分布ということである。一方で、Storage term は熱化された後に放出さ

れた中性子が形作る分布という意味である。式(3-10)は次のように展開される。 

        tvRtvRtv ,,1, StoragedownSlowing       (3-11) 
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
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,      (3-12) 
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, tteetv tt 
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
 

 (3-13) 

ここで、  v である。また、通常は飛行距離やトリガー時間の補正のために時間 t

を t0だけシフトさせる。 

 式(3-9)もしくは式(3-11)を用いて、様々な施設のパルス中性子源におけるパルス関数

の再現が成功している。例えば、KEK のパルス中性子源 KENS（KEK Neutron Source）

の水減速材のパルス関数は Ikeda-Carpenter 関数を用いて再現されている[67]。 

 

(b) Funk の χ
2分布 

 Funk と Lynn は Los Alamos Neutron Science Center（LANSCE）の核破砕中性子源のパ

ルス関数の導出を行った[68]。このパルス関数は 2 つの χ
2分布 fn(t)の足し合わせで表さ

れる。 

        tfwtwftp 21 1      (3-14) 
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  ,ntt   

   0tfn      ntt     (3-15) 

ここで、tnと τnは E
1/2に反比例する変数である。これらのパラメータ（tn、τn、νn、w）

は 238
U の共鳴へのフィッティングによって決定されている。また、Γ(ν/2)はガンマ関数

である。 

 このパルス関数を用いて、Lynn ら[68]は LANSCE において共鳴ディップの Doppler

拡がりの解析から Pu-Ga 合金中のフォノンスペクトルを求めている。また、Yuan らは

Shock temperature の測定を行っている[69]。 
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(c) ガウス分布 

 一般的なガウス分布をパルス関数として用いる場合もある。Stone らは ISIS のビーム

ライン PEARL のパルス関数が次の関数で表されるとしている4
[15, 19]。 

  
 








 


2

2

2 2
exp

2

1



REE
ER      (3-16) 

ここで、ERは共鳴エネルギー、σ
2は分散である。Stone らはこのパルス関数を用いて共

鳴吸収による温度測定を行っている。このパルス関数はエネルギーE の関数となってい

る。これはある時間 t に減速材から放出された中性子が持っているエネルギーの分布を

表していることとなる。したがって、時間 t の関数 R(t)で表した場合との違いは、エネ

ルギーを固定して考えるか、時間を固定して考えるかという違いだけである。 

 

(d) Gunsing の式 

 ベルギーの IRMMの中性子施設GELINAの専用のパルス関数として、Gunsingの式[40, 

70]がある。この式は Ikeda-Carpenter 関数と似ており、χ
2 分布に似た式に減衰項を足し

た形式で書かれる。 

  
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 53

4213

2

0
!2

 (3-17) 

ここで、Λ、τ、Anはエネルギーに依存したパラメータであり、Flaska らによって求めら

れている[40, 71]。また、X(t)は減衰項が必要であれば 1、必要でなければ 0 になる。ま

た、この関数は CERN の n_TOF において、アップグレード前の期間（Phase1：2001~2004

年）における共鳴解析にも利用されていた[72]。 

 

3.1.2.2 共鳴解析以外に用いられるパルス関数 

 中性子回折など共鳴解析以外の用途に使用されるパルス関数がいくつかあげられる。

一般的にこれらの関数を共鳴解析に用いることはほとんどない。しかし、次にあげる 2

つの関数は物理モデルに基づいて作られた関数というわけではなく、パルス関数特有の

非対称な分布を再現するために作られた関数である。したがって、共鳴領域の中性子の

パルス関数を表すのにも有効である可能性があるためここでまとめる。 

 

(a) 擬 Voigt 関数 

 Voigt 関数はガウス関数とローレンツ関数を畳み込んだ関数であり、中性子回折デー

                                                   
4
 Stone らの論文[15]では式(3-16)の exp の肩の分子の自乗が消えている（つまり、(E-ER)

2ではな

く、(E-ER)となっている）。しかし、普通、ガウス分布は式(3-16)の形式で書かれるものであり、

また、Stone らの論文[15]を引用した論文[73]では式(3-16)の形式が書かれていたため、本論文で

はこの形式を載せている。 
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タのフィッティングに利用される。擬 Voigt 関数は Voigt 関数の簡易版とでもいうべき

関数であり、ガウス関数とローレンツ関数の畳み込みを行わずに適当な比率で足し合わ

せるという操作を行う。つまり、式で表せば、 
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t
RtF
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    (3-18) 

となる。ここで、β と α はそれぞれローレンツ関数とガウス関数の幅を表す。また、R

は 2 つの関数の比率である。ガウス関数とローレンツ関数は対称な関数であるため、そ

の足し合わせである擬 Voigt 関数も対称な関数となる。一般的に、パルス関数は非対称

の形状をしているため、ピークの前後で異なるパラメータを用いることで、フィッティ

ングを行う。 

 

(b) Cole-Windsor 関数 

 Cole-Windsor 関数[74]は中性子粉末回折データの解析に用いられる関数である。基本

的にはガウス分布と指数関数の組み合わせであり、パルス関数を時間的に 3 つの領域に

分けて表現する。本研究では Cole-Windsor 関数を KENS の粉末回折計 HRP 用に改良し

た関数[75]を用いている。これは異なるパラメータを有する 2 つの Cole-Windsor 関数を

任意の比率で足し合わせたもので、次のように表される。 
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ここで、 0ttt  と定義する。つまり、t0 はピークの位置に対応するパラメータであ

る。また、C はパルス関数の強度、R は 2 つの関数の比率を表し、σ1,2はガウス関数の
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幅、γ1,2は減衰に関するパラメータである。式(3-19b)はパルスの立ち上がりを表現する。

式(3-19c, 19d)はピークの形状を現しており、式(3-19e, 19f)は減衰の形状を現しているが、

より実際のパルスの形状に合わせるために 2 つの異なるパラメータを持つ関数を足し

合わせている。このことに関する足し合わせ比が R となる。 

 

3.2 シミュレーションによる NOBORU のパルス関数の計算 

 共鳴が起こるエネルギー領域よりも低い領域におけるパルス関数は、回折と TOF 法

を利用して測定される。しかし、1 eV 以上の領域になると中性子の波長が非常に短く

なるため、回折を用いてパルス関数を測定することは不可能である。共鳴領域における

パルス関数は測定した共鳴ピークから共鳴断面積をデコンボリューションすることに

よって求められる（ただし、実際には厳密な意味でのデコンボリューションではなく、

パルス関数のパラメータを可変パラメータとして測定した共鳴ピークに対してフィッ

ティングを行うことでパルス関数のパラメータを求めるということである）。つまり、

実験によりパルス関数を求める前にパルス関数を仮定しなければならない。本研究では

まず、モンテカルロシミュレーションにより BONORU における熱外中性子領域（1 eV ~ 

10 keV）のパルス関数を求めることとし、JAEA の原田正英氏から計算データの提供を

受けた。以下、原田氏が行ったシミュレーション計算について説明する。 

 

3.2.1 モンテカルロシミュレーションコード 

 NOBORU のパルス関数の計算には、モンテカルロシミュレーションコードとして 20 

MeV 以上のエネルギー領域では PHITS（Particle and Heavy Ion Transport code System）[76, 

77]を、20 MeV 以下のエネルギー領域では MCNP（A General Monte Carlo N-Particle 

Transport Code）[78]を用いている。それぞれのシミュレーションコードの概要について

説明する。 

 

(a) PHITS 

 PHITS は日本原子力研究所（現日本原子力研究開発機構）が開発した、幅広いエネル

ギーを持つ様々な放射線を扱うことのできる汎用の粒子・重イオン輸送計算コードであ

る。PHITS はその前身である高エネルギー核反応モデル組み込み核子中間子輸送コード

NMTC/JAM に重イオンの輸送計算機能を組み込んだものである[77]。PHITS を用いるこ

とで、任意の 3 次元体系における粒子の挙動をモンテカルロ法を用いてシミュレーショ

ンすることができ、計算できる物理量としては粒子フルエンスや発熱量、核反応生成粒

子などがある。また、扱える粒子のエネルギー範囲は µeV から TeV に及ぶ広範囲な領

域をカバーしており、注目しているエネルギー領域や粒子の種類に合わせて様々な物理

モデルを使用することが可能である。図 3.2 に PHITS に組み込まれている物理モデルを
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示す。中性子に着目すると、20 MeV 以下のエネルギーでは物理モデルではなく、評価

済み核データライブラリを利用している。これは、20 MeV 以下の中性子と物質との相

互作用は非常に複雑であるため、物理モデルを用いて再現することがほぼ不可能である

ためである。したがって、後述する MCNP コードにおける計算に関しても、このエネ

ルギー領域においては核データライブラリを利用して計算を行っている。また、200 GeV

までの範囲では、高エネルギー核子同士の衝突に関して、JAM（Jet AA Microscopic 

Transport）モデル[79]と呼ばれる核反応モデルを使用している。20 MeV 以上の領域では、

核内カスケードモデル INCL（Intra-Nuclear Cascade of Liège）[80]を用いている。 

 PHITS の応用範囲は幅広く、加速器中性子源の設計のみならず、宇宙分野や医療の分

野にまで及ぶ。PHITS が最も大きな役割を果たした仕事の一つとして MLF の中性子源

設計が挙げられるであろう（PHITS 開発の経緯は J-PARC の建設と非常に密接に関係し

ている）。 

 

 

図 3.2：PHITS に組み込まれている物理モデル[76]。ここで挙げられている物理モデルは

PHITS2.52 において推奨されているモデルである。薄い赤色で示された範囲では物理モデルでは

なく評価済み核データライブラリを利用して計算を行う。 

 

(b) MCNP 

 MCNPは Los Alamos National Laboratoryで開発されたモンテカルロ法による汎用の粒

子輸送計算コードである。NOBORUのパルス関数の計算にはMCNP4Cを使用しており、

中性子や光子、電子の輸送に加え、臨界計算を行うことが可能である。MCNP も PHITS

と同様に 3 次元体系における粒子の挙動をシミュレーションし、物理量を計算する計算

コードであるが、MCNP には点タリー（Point detector）が使用できるという特長がある。 

 点タリーとは、分散低減法（Variance reduction technique）の一種で、非アナログモン

テカルロ法を用いている。アナログモンテカルロ法では、ソースで生成した粒子が様々

な相互作用を経て体系内で吸収により消滅するか、体系外に飛び出るまで計算が続くが、
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その間にタリーまでたどり着いた粒子のみがカウントされる。しかし、体系が巨大であ

ったり複雑であったりしてタリーまでたどり着く粒子が極端に少ない場合には、得られ

る物理量の分散（誤差）が大きくなってしまう。この分散を減らすにはシミュレーショ

ンの試行回数を増やせばよいが、現実的な計算時間で結果が得られない場合もある。そ

ういった場合に分散低減法を用いる。点タリーは物理量を得たい面に半径の無い点状の

タリーを置き、相互作用点からの粒子フラックスの寄与を計算する方法である。点タリ

ーによるモンテカルロ計算手順は次のようになる。 

 

1. 相互作用点（もしくはソースの点）において擬粒子（pseudo-particle）を発生させる。 

2. 擬粒子が点タリーまで衝突をせずにたどり着く確率を計算する。 

3. 相互作用点から通常通りのモンテカルロ計算を再開する。 

4. 粒子が相互作用を起こしたら 1.の手順から繰り返す。 

 

つまり、相互作用のたびにタリー位置における得たい物理量の計算を行うことができる

ということである。また、真の粒子（擬粒子に対しての呼び名）がたとえタリーにたど

り着かなくとも物理量の計算を行うことができる。 

 また、その他の分散低減法として、DXTRAN 法や Russian roulette 法などがある。

DXTRAN は点タリーと似た方法で、タリーしたい領域に DXTRAN 球を置き、擬粒子を

その球の表面まで移動させてモンテカルロ計算を行う手法である。つまり、DXTRAN

球の半径が 0 の場合、点タリーと DXTRAN 法は等価である。また、Russian roulette 法

は、結果に殆んど影響しない領域に飛んできた粒子を任意の確率で”殺す”ことで、計算

時間を短縮する方法である。次項で説明するが、パルス関数の計算に用いる体系は非常

に大きく、かつ複雑である。そのため、現実的な計算時間で結果を得るためには分散低

減法の使用が不可欠である。本研究では分散低減法として一般的な点タリーを用いるこ

ととした。 

 

3.2.2 シミュレーションモデル 

 図 3.3 に JSNS のシミュレーションモデルを示す。このモデルは原田氏らのグループ

によって作成されたものである。中性子発生ターゲット（Target）の上下に 3 種類の減

速材（Moderator）が配置されており、その周りを反射体（Reflector）が取り囲んでいる。

また、それらはさらに放射線遮蔽体（Shield）で覆われており、その中を陽子輸送用の

ビームラインと減速した中性子を各分光器に分けるための 23 本の中性子ビームライン

が通っている。シミュレーションモデルではこれらの基本的な構成要素に加えて、ター

ゲットや減速材の多層構造や冷却チャンネルなど可能な限り正確に再現している。つま

り、このシミュレーションモデルは非常に大きな体系（10 m 以上）というだけではな

く、複雑な形状・構造を持った体系である。 
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図 3.3：JSNS のシミュレーションモデル[81]。 

 

 次に、これらの構成要素に使用されている主な物質について説明する。JSNS のター

ゲット材料として液体水銀を用いている。これは 3 GeV の陽子ビームによる発熱を取り

除くため、常に液体水銀を循環させるという方式をとっているためである。減速材は結

合型減速材（CM : Coupled moderator）、非結合型減速材（DM : Decoupled moderator）、

ポイズン型減速材（PM : Poisoned moderator）の 3 種類があり、何れも減速材材料は超

臨界水素（100 %パラ水素）である。100 %パラ水素を用いているのは、低エネルギー

領域におけるパラ水素の断面積がオルソ水素よりも 2 桁近く低いためである[82]。DM

と PM のデカップラー（Decoupler）として、AIC 合金（Ag-In-Cd）が用いられており、

デカップリングエネルギーは約 1 eV である。また、PM の中性子毒物は 1.25 mm 厚の

カドミウムである。CM の前置減速材（Premoderator）は軽水を用いている。BL10 はこ

のうち、DM を望んだ配置をとっている。反射体として、内側はベリリウム、外側は鉄

を用いている。また、遮蔽体は鋼鉄である。計算に用いたこれらの情報の詳細について

は文献[81]を参照されたい。 

 先述したように、20 MeV 以下の領域では中性子と物質との相互作用を考慮するため

に核データライブラリを利用する。このシミュレーションモデルでは日本の核データラ

イブラリである JENDL-3.2[83, 84]を用いている。また、パラ水素の熱中性子散乱則 S(α, 

β)は MacFrlane[82]が評価した値を用いている。 

 実際にターゲットに照射される陽子ビームは時間的に拡がりを持っており、加速器の

運転条件に依存してその構造は変化する。中性子のパルス関数は陽子パルスによってそ

の幅や形状が変化ため、こちらも加速器の運転条件に依存する。しかし、J-PARC の加

速器は年々アップグレードを重ねているため、運転条件はマシンタイムによって変わっ
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てくる可能性がある。したがって、全ての運転条件に対してパルス関数を計算し、適切

な関数を求めるのは非現実的である。そのため、運転条件に依らない汎用的なパルス関

数を求めるため、入射陽子パルスは時間的にデルタ関数としている（陽子のパルス幅が

0秒として扱っている）。陽子パルスの構造を考慮したパルス関数を再現するためには、

この計算で求めるパルス関数に陽子パルスの構造を畳み込むことで実現される。 

 

3.2.3 シミュレーション結果 

 シミュレーションではタリーを減速材から 10 m の位置に設置している。これは減速

材の表面にタリーを設置した場合、減速材以外の場所（主に反射体）から飛来する中性

子をも検出してしまい、正しいパルス関数を求めることができないからである。この計

算に用いた MCNP は、10 m 位置での中性子の飛行時間を減速材表面における放出時間

に焼き直すための改造が施されている。 

 モンテカルロシミュレーションによって求めた NOBORU のパルス関数を図 3.4 に示

す。ここで中性子の強度はピークの値を 1 として規格化している。立ち上がりやピーク

トップの形状は全てのエネルギー領域においてそれほど変化が無いように見える。一方

で、先にも述べたように、立ち下がり部分の形状はエネルギーが高くなるに従い段々と

広くなっている様子がわかる。また、代表点として中性子エネルギーが 1, 10, 100 eV と

1, 10 keVの結果を図 3.5に示す。エネルギーが増加するに従って、ピーク強度が減少し、

パルス幅が狭くなっていく様子がわかる。また、高エネルギーでは遅い時間までテール

を引いている中性子の割合が多くなっている。 

 

 

 

図 3.4：NOBORU の全中性子エネルギーにおけるパルス関数。 
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図 3.5：モンテカルロシミュレーションによって求められた NOBORU のパルス関数[85]。 
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3.2.4 既存関数を用いたフィッティング 

 3.1.2 において、パルス関数を再現するための関数についてまとめた。3.1.2.1 であげ

た共鳴解析に用いられている関数のうち、本研究では代表的な関数として

Ikeda-Carpenter 関数をパルス関数のフィッティングに用いる。Funk の関数や Gunsing の

関数はそれぞれ特定の施設の中性子源に専用に作られた関数であり、かつ、基本的には

χ
2分布に基づいた式であるため比較は行わなかった。また、ガウス関数のみでは非対称

の分布を再現できないため、これも比較を行っていない。3.1.2.2 であげた共鳴解析以外

の用途で用いられている関数については、パルス関数の形状をよく再現できる可能性が

あるためフィッティングを行った。本研究では Levenberg-Marquardt 法と呼ばれる非線

形最小二乗法によるフィッティングを行っている。 

 

3.2.4.1 Ikeda-Carpenter 関数によるフィッティング 

 Storage term を考慮した Ikeda-Carpenter 関数として式(3-11 ~ 13)を用いた。ここでは、

α、β、t0に加え規格化定数 C をフィッティングにおけるパラメータとした。図 3.6 に中

性子エネルギー（En）が 1, 100 eV, 10 keV のパルス関数に対するフィッティング結果を

示す。ここで、Residual（残差）は以下のように定義している。 

 
yUncertaint

Fit-Simulation
Residual       (3-20) 

ここで、Uncertainty はモンテカルロシミュレーションにおける統計誤差である。各エネ

ルギーにおいてシミュレーションによるパルス関数を大まかには再現している。しかし、

ピーク付近において過小評価している。また、Slowing-down term に代わり Storage term

が支配的になり始める領域において、シミュレーション結果のほうがより滑らかに変化

している。 

 フィッティングにおける χ
2値（χ

2の絶対値を自由度で割った値）は En = 1, 100 eV, 10 

keV に対してそれぞれ、9.707、12.47、4.816 であった。En = 100 eV の場合のみ、フィッ

ティングの合い方の目安となる 10 を超えている。 

 

3.2.4.2 擬 Voigt 関数によるフィッティング 

 擬 Voigt 関数の場合も t0だけ時間をずらしてフィッティングを行っている。図 3.7 に

中性子エネルギーが 1, 100 eV, 10 keVのパルス関数に対するフィッティング結果を示す。

ピークの位置が僅かにずれている様子がわかる。また、特に高エネルギーのパルス関数

に対して、その減衰の様子を十分に再現し切れていない。 

 χ
2 値は En = 1, 100 eV, 10 keV に対してそれぞれ、20.96、14.48、78.40 であり、

Ikeda-Carpenter 関数に比べうまく再現できないことがわかった。 
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図 3.6：Ikeda-Carpenter 関数による NOBORU のパルス関数へのフィッティング（左：両線形、右：

片対数表示）[85]。中性子エネルギーは上から 1 eV, 100 eV, 10 keV である。 
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図 3.7：擬 Voigt 関数による NOBORU のパルス関数へのフィッティング（左：両線形、右：片対

数表示）[85]。中性子エネルギーは上から 1 eV, 100 eV, 10 keV である。 
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図 3.8：Cole-Windsor 関数による NOBORU のパルス関数へのフィッティング（左：両線形、右：

片対数表示）[85]。中性子エネルギーは上から 1, 100 eV, 10 keV である。 
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3.2.4.3 Cole-Windsor 関数によるフィッティング 

 最後に Cole-Windsor 関数によるフィッティングを行う。フィッティングパラメータは

式(3-19)に示されている α1,2、γ1,2、t0、R そして C である。図 3.8 に中性子エネルギーが

1, 100 eV, 10 keV のパルス関数に対するフィッティング結果を示す。Ikeda-Carpenter 関

数、擬 Voigt 関数に比べ非常によくフィッティングできていることがわかる。 

 χ
2値は En = 1, 100 eV, 10 keV に対してそれぞれ、6.530、8.489、3.447 であり、何れの

場合も 10 を下回っている。以上のことから、NOBORU のパルス関数を再現するために

は Cole-Windsor 関数が最も適していることがわかった。 

 

3.2.5 パルス関数のパラメータのエネルギー依存性 

 3 つ関数を用いてフィッティングを行い比較したところ、NOBORU のパルス関数を

表す関数として Cole-Windsor 関数が最も適していることがわかった。しかしながら、こ

の手順ではある特定の中性子エネルギーにおけるパルス関数しか再現することができ

ない。したがって、任意のエネルギーでパルス関数を再現するために、エネルギーに関

して内挿（もしくは外挿）を行う必要がある。具体的には、Cole-Windsor 関数のフィッ

ティングパラメータのエネルギー依存性を調べ、エネルギーに対して滑らかに変化し、

容易に内挿が可能であるかということの確認を行った。 

 図 3.9 に Cole-Windsor 関数の各パラメータのエネルギー依存性を示す。各パラメータ

ともエネルギーに対して滑らかに変化していることがわかる。t0や σ1,2はエネルギーが

増加すると減少しており、これは中性子のエネルギーが高くなると短い時間で減速材か

ら放出されるという現象を反映している。また、対照的に γ1,2や R はエネルギーととも

に増加している。これはパルス関数のテールを引いている部分の割合が大きくなる現象

を反映している。 

 各パラメータに対するフィッティング曲線を図 3.9 に併せて示している。フィッティ

ングに用いた式は以下のようになる。 
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図 3.9：NOBORU における Cole-Windsor 関数の各パラメータのエネルギー依存性[85]。実線はフ

ィッティング曲線を表す。 
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  0542.0

n

18 21.8exp1003.8 EC        (3-21g) 

つまり、Cole-Windsor 関数の各パラメータは中性子エネルギーEnの関数として表すこと

ができる。これにより、容易に内挿を行うことができ、Cole-Windsor 関数で NOBORU

のパルス関数を任意のエネルギーで再現することが可能となった。 

 

3.3 即発 γ線測定による妥当性確認 

 シミュレーション計算によりNOBORUのパルス関数がCole-Windsor関数を用いるこ

とで任意のエネルギーで再現できることがわかった。しかしながら、これはあくまでも

シミュレーションでしか確かめられておらず、実際にパルス関数を測定し計算結果の妥

当性を確認する必要がある。エネルギーの低い（波長の長い）中性子のパルス関数を測

定するには回折を利用すればよいが、共鳴を起こすような短波長の中性子では回折が起

こらない。そのため、本研究では回折ではなく、測定した共鳴ピークからパルス関数の

情報を引き出すことで、実験によるパルス関数の妥当性の確認を行った。具体的には、

NOBORU において即発 γ 線型 N-RAS によりいくつかの共鳴ピークを測定し、その共鳴

ピークに対して共鳴断面積とパルス関数を畳み込んだ関数を用いてフィッティングを

行った。この時、パルス関数のパラメータをフィッティングパラメータとし、シミュレ

ーション計算から求めたパラメータのエネルギー依存性と比較を行うことで評価を行

った。また、本研究ではパルス関数測定に対して透過型 N-RAS ではなく、即発 γ 線型

N-RAS によって共鳴ピークを測定している。これは、即発 γ 線型の方が透過型に比べ

て散乱中性子などのバックグランドの除去が容易だからである。 

 フィッティングに用いる関数は共鳴断面積とパルス関数を畳み込んだものであるが、

ここでいうパルス関数は陽子パルスの構造を考慮したパルス関数である。つまり、フィ

ッティングに用いる関数は「①陽子のパルス幅が 0 と仮定した場合のパルス関数」と「②

陽子パルスの構造」を畳み込んだものにさらに「③共鳴断面積」を畳み込んだものとな

っている。このうち、①はシミュレーション計算から求めた Cole-Windsor 関数である。

また、③は簡単のため第 2 章で説明した SLBW による共鳴断面積の式を用いている。

共鳴ピークを正確に再現するためには、②の陽子パルス構造そのものについても再現す

る必要があり、その方法については次項で説明する。 

 MLF において、通常の加速器運転条件は陽子パルスがダブルバンチ構造を持ってい

る「ダブルバンチ運転」で行われている。ダブルバンチ運転では 1 周期の中で 600 ns

の間隔で 2 つの陽子パルスが発生することから、TOF 測定における共鳴の幅がおよそ 1 

µs以下の領域ではこのダブルバンチの影響による誤差が大きくなることが考えられる。

2013 年 3 月に陽子パルスが 1 周期に 1 パルスだけ発生する「シングルバンチ運転」で

の実験機会を得た。シングルバンチ運転ではダブルバンチ運転よりも高エネルギー共鳴
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に対する解析における誤差を低減できることが期待される。また、共鳴ピーク同士のオ

ーバーラップがシングルバンチ運転における測定の方が少なくなるため、解析対象とな

る共鳴ピークの数が増えることになる。したがって、本研究では通常のダブルバンチ運

転におけるパルス関数測定に加えて、シングルバンチ運転における測定も行った。 

 

3.3.1 陽子パルスの時間構造 

 J-PARC の RCS（3 GeV シンクロトロン）で加速された陽子は 3NBT（3 GeV 陽子輸

送ライン）を通って MLF まで導かれ、水銀ターゲットに衝突し中性子を発生する。3NBT

には陽子ビームの強度やプロファイルをモニターする機器が設置されており、常に監視

を行っている。陽子パルスの時間構造はこのうち、陽子ビームの強度をモニターする

CT（Current Transformer）から得ることができる。CT はコイル状のモニターで、コイル

内を荷電粒子である陽子が通過する際に誘導される誘導起電力の測定を行っている。図

3.10 に CT で測定された陽子ビーム強度の時間構造の一例を示す。このデータは 2011

年 12 月 22 日のダブルバンチ運転（ビームパワー300 kW）において測定されたもので

ある。黄色い線が陽子ビームに起因した起電力を表しており、半値幅が 90 ~ 100 ns 程

度の 2 つのパルスが 600 ns の間隔で測定されていることが確認できる。この画像データ

を数値データに変換し、フィッティングを行うことで陽子パルスの時間構造の再現を試

みた。ここでは、2013 年 3 月のシングルバンチ運転（ビームパワー120 kW）と通常の

ダブルバンチ運転（ビームパワー300 kW）における陽子パルスの解析について述べる。 

 

 

図 3.10：3NBT の CT で測定された陽子ビーム強度の時間構造（2011 年 12 月 22 日、ダブルバン

チ 300 kW 運転）。黄色い線が陽子ビームに起因する起電力を表している。 
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(a) シングルバンチ運転時の陽子パルス 

 まずはシングルバンチ運転時の陽子パルスの波形のフィティングについて述べる。こ

のシングルバンチ運転が実施されたのは 2013 年 3 月であり、ビームパワーは 120 kW で

あった。この期間における通常のダブルバンチ運転でのビームパワーは 300 kW であり、

シングルバンチ運転では単純におおよそ半分の出力となっている。図 3.11 に CT によっ

て得られた陽子パルスの波形とそれに対するフィッティングの結果を示す。陽子パルス

の強度はベースラインを 0 として上下に反転し、ピーク値を 1 として規格化している。

ここではフィッティング関数としてガウス関数を用いている。CT による測定値は立ち

上がり（500 ~ 600 ns 付近）に比べ立ち下がり（700 ~ 800 ns 付近）が緩やかになってい

る。実際の陽子パルスはほぼ左右対称であると考えられるが、CT の減衰時間などに起

因して測定値は非対称な形状をしていると考えられる。そのため、フィッティングには

左右対称なガウス分布を用いた。また、フィッティング関数の FWHM（Full Width Half 

Maximum）は 154.7 ns であった。 

 

 

図 3.11：シングルバンチ運転時（ビームパワー120 kW）の陽子パルス波形に対するフィッティ

ング。 

 

(b) ダブルバンチ運転時の陽子パルス 

 ダブルバンチ運転の時も同様にガウス関数によるフィッティングを行った。ここで用

いた陽子パルスの CT データは 2012 年 1 月 18 日（ビームパワー300 kW）に測定された
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ものである。図 3.12 に CT によって得られた陽子パルスの波形とそれに対するフィッテ

ィングの結果を示す。シングルバンチ運転の時の CT データと同様に立ち下がり部分で

テールを引くような形状をしている。ここでは 2 つの波形に対してそれぞれフィッティ

ングを行った。フィッティング関数の FWHM は 1 つ目のパルスが 130 ns で 2 つ目のパ

ルスが 136 ns であった。また、それぞれのパルスのピークの間隔は 600 ns であった。

ダブルバンチ運転とシングルバンチ運転の場合で陽子パルスの幅が異なっている。これ

は LINAC から RCS へ入射する陽子ビームの特性の違いによるものと考えられている。 

 シングルバンチ運転時とダブルバンチ運転時の陽子パルス波形はどちらもガウス関

数で表すことが可能である。ここで求めた陽子パルスの幅とダブルバンチ運転における

パルス同士の間隔を用いて陽子パルスの時間構造を再現し、後の解析に用いる。 

 

 

図 3.12：ダブルバンチ運転時（ビームパワー300 kW）の陽子パルス波形に対するフィッティン

グ[85]。 

 

3.3.2 ダブルバンチ運転における実験と解析 

3.3.2.1 実験概要 

 実験は 2012年 12月のダブルバンチ運転時に J-PARC/MLF/BL10 NOBORUにおいて行

った。この時のビームパワーは 300 kW であった。本実験では γ 線フィルター及びフレ

ームオーバーラップチョッパーを使用していない。ビーム条件について表 3.1 にまとめ

る。本実験では γ 線検出器としてプラスチックシンチレーション検出器を使用している。

また、測定試料としてTa、Au、Cuを用いている。検出器及び試料の詳細については 3.3.2.2
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及び 3.3.2.3 で述べる。 

 

表 3.1：ダブルバンチ運転におけるパルス測定実験のビーム条件。 

Experimental date 2012/12/5 - 6 

Beam-line J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 

Beam power 300 kW 

Rotary Collimator Open 

Beam size 2.1 × 2.1 cm
2
 

Filters Not in use 

Frame-overlap chopper Not in use 

 

3.3.2.2 プラスチックシンチレーション検出器 

 γ 線の TOF スペクトル測定にはプラスチックシンチレーション検出器を用いた。図

3.13 に検出器の外観及び遮蔽の様子を示す。検出器の台形の先端が検出面となっており、

そこに 3 つのプラスチックシンチレータ（BICRON BC-400）が入っている。また、こ

れらのシンチレータはクロストークを防ぐため遮光されている。そこから放出された光

が後ろの 3 本の光電子増倍管（HAMAMATSU H7195）で信号へと変換される。検出面

以外からのバックグランド γ 線を遮るために検出器を鉛の遮蔽体で覆っている。さらに、

写真では示していないが、中性子を遮蔽するために鉛遮蔽のさらに外側を B4C 焼結板で

覆っている。 

 飛行時間分析システムを図 3.14 に示す。Time analyzer（TA）は KEK の佐藤節夫氏に

よって設計された TA22 であり、KP-GATE を用いて加速器の T0 信号を検出している。

また、USB2-VMEv2 を用いて分析用ソフトウェアのインストールされている PC へ USB

ケーブルを経由して情報を送信する。 

 即発 γ線とバックグランド γ線を分離するために適切な高電圧を光電子増倍管へ与え

る必要がある。TA22 に内蔵されているアンプはアンプ出力+ 2 V で飽和する。そのため、

中性子の一般的な束縛エネルギーである 8 MeV の γ 線を検出した時にアンプ出力が+ 2 

V となるように高電圧を調整した。調整には Co-60 標準線源を用いた。Co-60 のコンプ

トンエッジはおよそ 1 MeV であるので、この線源によるアンプ出力が+ 250 mV となる

ような高電圧をそれぞれの光電子増倍管に与えた。与えた高電圧の値はそれぞれ、ch1

が-1175 V、ch2 が-1180 V、ch3 が-1240 V である。 

 本実験では TOF の刻み時間を 40 ns とし、16000 ch（640 µs）まで測定を行った。 

 



第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

74 

 

 

図 3.13：プラスチックシンチレーション検出器の外観（左）と検出器周りの遮蔽の様子（右）。

ここで示している遮蔽は γ 線に対する鉛遮蔽のみである。 

 

 

図 3.14：プラスチックシンチレーション検出器用の飛行時間分析システム。TA22（右のボード）、

KP-GATE（真中のボード）、USB2-VMEv2（左のボード）で構成されている。 

 

3.3.2.3 試料 

 試料として Ta、Au、Cu を用いた。Ta は共鳴測定によく用いられている試料であり、

また共鳴エネルギーも数 eV から始まり広い範囲に分布しているため、低いエネルギー

のパルス関数の確認に用いた。Au は共鳴測定の標準試料として用いられることが多く、

こちらは第一共鳴の 4.89 eV共鳴を除くと数 10 eVから数 100 eVの間に分離した共鳴を

持つため、謂わば中エネルギーパルス関数測定用の試料である。Cu は第一共鳴が 230 eV

であり、そこから数 keV まで分離した共鳴が並ぶ。そのため、高エネルギーのパルス

関数の確認に用いた。 

 統計量を稼ぐためにある程度試料の厚さがあった方が良い。一方で、試料が厚過ぎる

と自己遮蔽効果や多重散乱の効果によって共鳴ピークの形状が変化してしまう。したが

って、本実験では厚さを調整できるように薄い試料を重ね合わせることとした。用いた
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試料の厚さを表 3.2 にまとめる。また、試料の大きさは 2.5 × 2.5 cm
2とし、中性子ビー

ムがすべて試料に当たるようにした。 

 

表 3.2：パルス関数測定に用いた試料と厚さ。 

Sample Thickness [mm] Number of sample Total thickness [mm] 

Ta 0.007 4 0.028 

Au 0.04 4 0.16 

Cu 1 5 5 

 

 

3.3.2.4 試料及び検出器のセットアップ 

 図 3.15 に試料と検出器のセットアップの概略図を、図 3.16 に写真を示す。試料は薄

い Al 板にカプトンテープで張り付けることで固定している。この試料を貼りつけた Al

板はビーム出口の B4C スリットのフレームから 750 mm の位置にセットしている。この

位置は減速材からの距離、つまり飛行距離は約 13.5 m である。検出器は中性子ビーム

ライン軸から外れて設置される必要があるため、試料の横に置く形となっている。また、

試料の中心と検出面の距離は 110 mm であった。 

 

 

図 3.15：ダブルバンチ実験における試料と検出器のセットアップの概略図。 
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図 3.16：ダブルバンチ実験における試料と検出器のセットアップの様子。右は試料及び検出器を

横から見た様子であり、写真の右側がビームライン上流側である。左はビームライン上流側から

試料を写した写真である。 

 

 

3.3.2.5 測定された各試料の即発 γ線スペクトル 

 3 種類の試料からの即発 γ 線の TOF スペクトルに加え、試料が無い状態における γ

線の TOF スペクトルの測定を行った。まず、図 3.17 に試料が無い状態における TOF ス

ペクトルを示す。本実験で用いたプラスチックシンチレータは 3 本の光電子増倍管で構

成されており、それぞれから得られた TOF スペクトルを 1ch、2ch、3ch として示した。

なお、縦軸の値は加速器トリガー数で規格化している。図 3.18 から 20 に Ta 試料、Au

試料及び Cu 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトルを示す。これらのスペクトルは図

3.16 に示したスペクトルを指数関数でフィッティングしてバックグランド曲線を作成

し、それぞれの試料における TOF スペクトルから差し引くことで、試料からの即発 γ

線のみの TOF スペクトルを抽出している。 

 Ta の TOF スペクトル（図 3.18）を見ると、150 ~ 600 µs の間に孤立した共鳴がいくつ

か確認できる。また、Au の TOF スペクトル（図 3.19）は Ta に比べて高エネルギー側

に孤立した共鳴が多いため、全体的にパルス関数の形状が反映されたピーク形状をして

いる。また、ダブルバンチの影響により共鳴ピークの先端付近が 2 つに割れている様子

が確認できる。Cu の TOF スペクトル（図 3.20）に関して、特に 579 eV 共鳴（42 µs 付

近）と 230 eV 共鳴（66 µs 付近）に顕著であるが、SLBW の式では表せられないコブが

みられる。これは、Cu は比較的散乱断面積が大きく、試料も厚いため、強い共鳴では

中性子の輸送現象によるスペクトルの変化があるためだと考えられる。つまり、共鳴エ

ネルギーよりわずかに高いエネルギーを持つ中性子が試料によって偶然にも共鳴エネ

ルギーまで減速された場合に、早いタイミングで即発 γ 線を放出するためにこのような
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スペクトルのコブができるということである。 

 

 

 

 

図 3.17：ダブルバンチ実験におけるバックグランド γ 線の TOF スペクトル。 

 

 

 

図 3.18：ダブルバンチ実験における Ta 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 
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図 3.19：ダブルバンチ実験における Au 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 

 

 

図 3.20：ダブルバンチ実験における Cu 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 

 

 

3.3.2.6 解析 

 フィッティングに先立ち、中性子の飛行距離及び T0 信号の遅れ（delay）を評価する

必要がある。MLF では加速器からビームが照射された時間（つまり真の T0）と検出器

へ送られる T0 との間に数 µs 程度の差異が生じる。中性子のエネルギーが keV に近い
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領域では、この数 µs という差異は非常に大きい。また、中性子の飛行距離について考

えると、減速材の表面からの距離が正確な飛行距離ではなく、減速材のある深さからの

距離が実効的な中性子の飛行距離であると考えられる。 

 ある中性子のエネルギーを E [eV]、減速材から試料までの実効距離5を L [m]とした時、

この中性子に起因する信号が検出器で検出される時間 t [µs]は式(1-4)と同様に次のよう

に表される。 

 dt
E

L
t 

298.72
        (3-22) 

ここで、td [µs]は T0 信号の遅れである。したがって、時間 t の中性子エネルギーE 依存

性を調べることで飛行距離 L 及び TOF の遅れ tdを求めることができる。Ta、Au 及び

Cuの共鳴エネルギーに対して共鳴ピークのTOF位置をプロットしたものを図 3.21に示

す。なお、共鳴ピークが 2 つに分離している場合は 1 つ目のピークにおける TOF の値

をプロットしている。式(3-22)を用いてフィッティングした結果、L = 13.59 m、td = -3.94 

µs であることがわかった（tdが負の値になっているのは、加速器における T0 よりも早

く信号を送るトリガーパルスを用いたからである）。ただし、実効的な飛行距離は中性

子のエネルギーに依存するため、後の解析で微調整を行っている。 

 

 

図 3.21：Ta、Au、Cu の共鳴エネルギーと TOF の関係（ダブルバンチ運転）。点は共鳴ピークの

ピーク位置、実線はフィッティング曲線を表す。 

 

                                                   
5
 即発 γ 線型 N-RAS の場合、試料中で中性子が共鳴吸収反応を起こした後光速の γ 線が検出器

で検出されるため、試料と検出器の間の距離は TOF 法におけるエネルギー決定においては無視

できる。 
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 ここから、即発 γ 線スペクトルに対するフィッティングについて述べる。まずはフィ

ッティングに用いる関数について述べる。式(1-6)は観測される共鳴吸収量を一般的な表

式で表したものである。観測される共鳴吸収量 I(t)をより具体的な形として表すと次の

ようになる[20]。 

         









R

d
v

L
tttEIENdEdttI 0000 ;exp1     (3-23) 

ここで、Ndは共鳴吸収を起こす核種の面密度であり、σ(E)は共鳴吸収断面積である。し

たがって、指数関数を含む括弧の中は物質中で中性子が共鳴吸収を起こす確率である。

また、I0(E;t0)はパルス関数を示しており、ここでは Cole-Windsor 関数である。デルタ関

数の中の L は中性子の飛行距離を、vRは共鳴エネルギーにおける中性子の速度を示して

いる。先述したとおり、共鳴吸収断面積の計算には SLBW 公式を用いている。共鳴吸

収断面積を計算するための共鳴パラメータ（E0、Γ、Γn、Γγ、I、J）は最新の評価済み核

データライブラリ JENDL-4.0[10]を用いた。また、試料の温度は 300 K として計算を行

っている。 

 次に、フィッティング対象となる実験データに関して説明を行う。図 3.17 から 20 に

示すように実験では 3 つの ch で TOF スペクトルの測定を行ったが、そのうち最も統計

量の多かった ch2（3 つの内、中央の光電子増倍管）で得られたデータに対して解析を

行った。これらのTOFスペクトルに対して、式(3-23)を用いてフィッティングを行うが、

これらにはバックグランド曲線で補正しきれないポテンシャル散乱などに起因するベ

ースラインが存在する。そのため、指数関数を用いてベースラインを再現している。 

 ここでは、2 段階に分けたフィッティングを行っている。まず、飛行距離や強度など

実験に関するパラメータのみを振り、実験データに対してフィッティング関数が大まか

に合うようにする。次に、実験に関するパラメータは固定し、パルス関数のパラメータ

のみを振ることで、パルス関数のパラメータの抽出を行った。ただし、Cole-Windsor 関

数のパラメータの内、中性子の強度を表す C についてはフィッティングパラメータと

して取り扱っていない。これは、パルス関数を畳み込んだ計算を行う際に通常はパルス

関数の面積が 1 になるように規格化してしまうため、強度を表すパラメータ C は意味

を成さなくなるためである。また、フィッティングには最小二乗法を用いている。図

3.22 から 24 にフィッティングの結果の例を示す。フィッティング関数はそれぞれの共

鳴ピークを良く再現していることがわかる。これら一連の解析により抽出されたパルス

関数のパラメータをシミュレーションにより求められたものと比較したものを図 3.25

に示す。実験から得られたパルス関数のパラメータの値は、シミュレーションから得ら

れた値と誤差棒の範囲内でおおよそ一致している。 
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図 3.22：Ta の共鳴ピークに対するフィッティング（ダブルバンチ運転）。左：10.36 eV 共鳴、右：

49.13 eV 共鳴。 

 

 

図 3.23：Au の共鳴ピークに対するフィッティング（ダブルバンチ運転）。左：45.46 eV 共鳴、右：

122.1 eV 共鳴。 

 

4

6

8
10

-3

2

4

6

8
10

-2

2

4

6

8
10

-1

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

315310305300295290

TOF / s

11 10.5 10 9.5

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit

3

4

5

6

7
8
9

10
-3

2

3

4

5

6

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

140139138137136135134

TOF / s

50 49 48 47

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit

10
-3

2x10
-3

3

4

5

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

144143142141140139138

TOF / s

47 46 45

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit

2x10
-3

3

4

5

6

7

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

87.086.586.085.585.084.584.0

TOF / s

124 122 120 118120120120

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit



第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

82 

 

 

図 3.24：Cu の共鳴ピークに対するフィッティング（ダブルバンチ運転）。左：807 eV 共鳴、右：

1362 eV 共鳴。 

 

 

図 3.25：パルス関数のパラメータのシミュレーション値と実験値との比較（ダブルバンチ運転）。 
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3.3.3 シングルバンチ運転における実験と解析 

3.3.3.1 実験概要 

 実験は 2013 年 3 月のシングルバンチ運転時に J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において

行った。この時のビームパワーは 120 kW であった。バックグランドとなる T0 におけ

るフラッシュガンマを低減するたに 25 mm 厚の Pb フィルターを用いている。フレーム

オーバーラップチョッパーは使用していない。ビーム条件について表 3.3 にまとめる。

ダブルバンチ運転時の実験と同様に、本実験では γ 線検出器としてプラスチックシンチ

レーション検出器を用いた。また、測定試料として Ta、Au、Cu を用いている。検出器

及び試料の詳細については 3.3.2.2 及び 3.3.2.3 で述べた通りである。 

 

表 3.3：シングルバンチ運転におけるパルス測定実験のビーム条件。 

Experimental date 2013/3/28 - 29 

Beam-line J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 

Beam power 120 kW 

Rotary Collimator Open 

Beam size 2.1 × 2.1 cm
2
 

Filters Pb (25 mm
t
) 

Frame-overlap chopper Not in use 

 

 

3.3.3.2 試料及び検出器のセットアップ 

 基本的にはダブルバンチ運転時の実験と同じセットアップである。試料は薄い Al 板

にカプトンテープで張り付けることで固定している。この試料を貼りつけた Al 板はビ

ーム出口の B4C スリットのフレームから 500 mm の位置にセットしている。この位置は

減速材からの距離、つまり飛行距離は約 13.3 m である。検出器は中性子ビームライン

軸から外れて設置される必要があるため、試料の横に置く形となっている。この時、ダ

ブルバンチ運転時の実験からの改良点として、検出器を設置する角度の変更を行った。

試料と検出面のなす角が 90°にすると、検出器へ入る γ 線のスペクトルは自己遮蔽効

果により変化することが考えられる。したがって、検出面が試料となす角が 80°にな

るように設置した。また、試料の中心と検出面の距離は 105 mm であった。図 3.26 に試

料と検出器のセットアップの概略図を、図 3.27 に写真を示す。 
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図 3.26：シングルバンチ実験における試料と検出器のセットアップの概略図。 

 

 

図 3.27：シングルバンチ実験における試料と検出器のセットアップの様子。右は試料及び検出器

を上から見た様子であり、写真の右側に写っているのは B4C スリットのフレームである。左は

ビームライン上流側から試料を写した写真である。 

 

3.3.3.3 測定された各試料の即発 γ線スペクトル 

 3 種類の試料からの即発 γ 線の TOF スペクトルに加え、試料が無い状態における γ

線の TOF スペクトルの測定を行った。まず、図 3.28 に試料が無い状態における TOF ス

ペクトルを示す。本実験で用いたプラスチックシンチレータは 3 本の光電子増倍管で構

成されており、それぞれから得られた TOF スペクトルを 1ch、2ch、3ch として示した。

なお、縦軸の値は加速器トリガー数で規格化している。ダブルバンチ運転時の TOF ス

ペクトルと同様に、フラッシュガンマの影響により全ての ch のスペクトルが TOF が 0

付近で 0 になっているが、立ち上がり方が異なっている。これは、本実験ではフラッシ

ュガンマを抑えるためにビームライン上流側に Pb フィルターを挿入したためであると

Detector & 

Shield

B4C slit

Sample @ 13.3 m500 mm

105 mm
80°
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考えられる。フラッシュガンマの影響を受けている領域を除き、指数関数的になだらか

な減衰をしている。また、共鳴的なスペクトルの変化が見られないため、各試料におけ

る TOF スペクトル中に現れている共鳴ピークは試料由来の共鳴ということである。 

 図 3.29 から 31 に Ta 試料、Au 試料及び Cu 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトルを

示す。これらのスペクトルは図 3.26 に示したスペクトルを指数関数でフィッティング

してバックグランド曲線を作成し、それぞれの試料における TOF スペクトルから差し

引くことで、試料からの即発 γ 線のみの TOF スペクトルを抽出している。 

 シングルバンチ運転では 1 周期に 1 つの陽子パルスしか発生しないため、ダブルバン

チ運転時の実験結果のようにピークが 2 つに分離することはない。そのため、1 つ 1 つ

の共鳴ピークの幅が狭くなるため、共鳴ピーク同士のオーバーラップが減少しているこ

とが確認できる。それ以外の傾向に関しては、ダブルバンチ運転の場合と同じである。 

 

 

 

 

 

図 3.28：シングルバンチ実験におけるバックグランド γ 線の TOF スペクトル。 

 

  

0.5x10
-2

0.4

0.3

0.2

0.1

0.0

C
o

u
n

ts
 /
 a

rb
. 
u

n
it

6005004003002001000

TOF / s

     B.G.
 ch1

 ch2

 ch3



第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

86 

 

 

 

図 3.29：シングルバンチ実験における Ta 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 

 

 

図 3.30：シングルバンチ実験における Au 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 
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図 3.31：シングルバンチ実験における Cu 試料からの即発 γ 線の TOF スペクトル。 

 

3.3.3.4 解析 

 解析の手順はダブルバンチ実験の場合と同様である。 

 まず、飛行距離と TOF の遅れを調べるために、共鳴エネルギーと TOF との関係を調

べた（図 3.32）。式(3-22)を用いたフィッティングにより、L = 13.36 m、td = 2.39 µs であ

ることがわかった。 

 

 

図 3.32：Ta、Au、Cu の共鳴エネルギーと TOF の関係（シングルバンチ運転）。点は共鳴ピーク

のピーク位置、実線はフィッティング曲線を表す。 
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 次に、式(3-23)を用いて各試料における共鳴ピークに対してフィッティングを行った

結果を図 3.33 から 35 に示す。フィッティング関数はそれぞれの共鳴ピークを良く再現

していることがわかる。これら一連の解析により抽出されたパルス関数のパラメータを

シミュレーションにより求められたものと比較したものを図 3.36 に示す。実験から得

られたパルス関数のパラメータの値は、シミュレーションから得られた値と誤差棒の範

囲内でおおよそ一致している。つまり、ダブルバンチ実験と同様にシミュレーション計

算で得られたパルス関数の妥当性を実験によって確認することができた。 

 

 

図 3.33：Ta の共鳴ピークに対するフィッティング（シングルバンチ運転）。左：4.28 eV 共鳴、

右：20.29 eV 共鳴。 

 

 

図 3.34：Au の共鳴ピークに対するフィッティング（シングルバンチ運転）。左：45.46 eV 共鳴、

右：144.4 eV 共鳴。 
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図 3.35：Cu の共鳴ピークに対するフィッティング（シングルバンチ運転）。左：402 eV 共鳴、

右：1362 eV 共鳴。 

 

 

図 3.36：パルス関数のパラメータのシミュレーション値と実験値との比較（シングルバンチ運転）。 

7

8

9

0.01

2

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

29.429.229.028.828.628.4

TOF / s

1360 1340 1320 1300 12801320

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit

6

7

8

9

0.01

R
e
s
o

n
a
n

c
e
 a

b
s
o

rp
ti

o
n

 /
 a

rb
. 
u

n
it

51.451.251.050.850.650.450.2

TOF / s

405 400 395 390

Neutron energy / eV

 Exp.

 Fit

6

0.1

2

3

4

5
6

1

2

t 0
 /
 

s

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)

0.01

0.1

1

R
a
ti

o

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)

2

4

6

8
0.1

2

4

6

8
1

2





s

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

2

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)

1

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)
2

4

6

8
1

2

4

6

8
10

2





s
-1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

1

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)

2

 Simulation
 Exp. (Cu)

 Exp. (Au)

 Exp. (Ta)



第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

90 

 

3.3.4 NOBORU のパルス関数についてのまとめ 

 モンテカルロシミュレーション計算により、Cole-Windsor 関数によって NOBORU の

パルス関数を 1 eVから 10 keVのエネルギー範囲で再現することが可能となった。また、

ダブルバンチ実験及びシングルバンチ実験におけるパルス関数測定実験によって、シミ

ュレーションで求めた NOBORU のパルス関数（Cole-Windsor 関数）及びそのパラメー

タのエネルギー依存性が妥当であるという確認を行った。つまり、モンテカルロシミュ

レーションによってパルス関数を求め、それを再現する最適な関数を求めるという手順

によって、任意のエネルギーでパルス関数が再現可能ということである。 

 以上により、NOBORU における共鳴解析システムに組み込むパルス関数として

Cole-Windsor 関数を用いることとする。また、3.2.5 で示したパラメータのエネルギー依

存性を用いることで、エネルギー点の内挿及び外挿を行う。 

 

 

 

 

3.4 シミュレーションによる HUNS 熱中性子源のパルス関数の計算 

 北海道大学の HUNS の熱中性子源（以下、単に HUNS と呼ぶこととする）のパルス

関数を NOBORU の場合と同様の手順で求めることとした。まず、モンテカルロシミュ

レーションによって HUNS のパルス関数の計算を行い、それを再現するために最適な

関数を求めた。次に、エネルギー点の内挿及び外挿のために関数のパラメータのエネル

ギー依存性を調べ滑らかな関数で計算できることを確かめた（NOBORU の場合は実験

により妥当性を確認したが、前節までの議論によりパルス関数導出におけるモンテカル

ロシミュレーション計算の妥当性が確認されたため、HUNS のパルス関数導出において

は実験による妥当性確認を敢えて行うことはしない）。以下、HUNS のパルス関数の導

出について説明を行う。 

 

3.4.1 モンテカルロシミュレーションコード 

 HUNS のパルス関数の計算には MCNPX[86]を用いている。MCNPX は MCNP シリー

ズの拡張版であり、より高いエネルギーの中性子を扱うことができる。基本的な機能は

3.2.1 で説明したとおりである。NOBORU のパルス関数の計算とは異なり、PHITS は用

いていない。これは、JSNS の水銀ターゲットに入射する陽子エネルギーが 3 GeV と非

常に高エネルギーであるため発生する中性子も非常に高エネルギーになるのに対し、

HUNS では蒸発中性子を利用しているため、扱う中性子のエネルギーが数 MeV のオー

ダーで留まるためである。そのため、全ての計算を MCNPX のみで行っている。 
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3.4.2 シミュレーションモデル 

 図 3.37 に HUNS のシミュレーションモデルを示す。この TMRA は平成 17 年度に製

作されたものであり、北大ライナックのセンタービームラインに設置できる。中性子発

生ターゲットは鉛である。このターゲットの周りを γ 線遮蔽用の鉛で覆っている。また、

ターゲットには冷却パイプが接続されており、水を流すことで冷却を行っている。減速

材には軽水を用いている。この軽水は 1mm 厚の Al 製の箱に封入されており、ターゲッ

トと高さを合わせるためにマウントの上に設置してある。反射体は黒鉛を積み上げたも

のとなっている。JSNS のように大量の発熱を除熱する必要もないため反射体に冷却機

構は取り付けられていない。この計算では、核データライブラリとして JENDL-4.0 を用

いている。 

 実際の中性子発生反応は、約 33 MeV の電子ビームを鉛ターゲットに照射し、発生し

た制動放射線による光核反応（(γ,n)反応）である。そのエネルギースペクトルは MCNPX

のソースカードで再現することが可能であるため、今回の計算では電子ビームの輸送か

ら計算を始めずに、中性子をソースとして計算を行っている。MCNPX における光核反

応のエネルギースペクトル φ(E)は次の式で表される。 

    2895.1exp ECEE        (3-24) 

ここで、C は定数である。この反応における中性子発生率は 1.6×10
12

 n/kW/s である[87]。 

また、NOBORU での計算と同様に電子線パルスの時間幅はシミュレーションでは考慮

せずに、デルタ関数的に中性子を発生させている。 

 

 

 

図 3.37：HUNS のシミュレーションモデル[88]。(a)は TMRA をビームライン下流側から見た図、

(b)は TMRA を上から見た図となっている。 
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3.4.3 シミュレーション結果 

 NOBORU の計算と同様にタリーを減速材から十分離れた位置に設置している。この

計算では 13.2 m の位置に設置しているが、これは HUNS における N-RAS 分光器の位置

と一致している。この計算に用いた MCNPX にも飛行時間を焼き直す改造が施されてお

り、その機能を利用してパルス関数の計算を行っている。 

 図 3.38 にモンテカルロシミュレーションにより求められた HUNS のパルス関数を示

す。中性子の強度はピーク強度で規格化してある。図 3.4 に示す NOBORU の結果と同

様に高エネルギー側ではテールを引くパルス形状となっており、崩壊性を示している。

一方で、ピーク位置が NOBORU の場合よりも短い時間にシフトしている。これは、JSNS

の減速材に比べて HUNS の減速材が小さいためである。また、代表点として中性子エ

ネルギーが 1, 10, 100 eV と 1, 10 keV の結果を図 3.39 に示す。NOBORU のパルス関数と

同様にエネルギーが高くなるにつれて幅が狭くなり、ピーク強度は減少している。 

 

 

 

図 3.38：HUNS の全中性子エネルギーにおけるパルス関数。 
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図 3.39：モンテカルロシミュレーションによって求められた HUNS のパルス関数。中性子のエ

ネルギーは 1, 10, 100 eV と 1, 10 keV である。 
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3.4.4 既存関数を用いたフィッティング 

 モンテカルロシミュレーションにより求めた HUNS のパルス関数に対し既存の関数

を用いたフィッティングを行う。ここでは、NOBORU の場合と同様の理由で

Ikeda-Carpenter 関数と Cole-Windsor 関数の比較を行った。ただし、擬 Voigt 関数に関し

ては HUNS のパルス関数を再現できなかったため、ここでは省略する。 

 

3.4.4.1 Ikeda-Carpenter 関数によるフィッティング 

 Storage term を考慮した Ikeda-Carpenter 関数として式(3-11 ~ 13)を用いた。ここでは、

α、β、t0に加え規格化定数 C をフィッティングにおけるパラメータとしている。図 3.40

に中性子エネルギー（En）が 1, 100 eV, 10 keV のパルス関数に対するフィッティング結

果を示す。ここで、Residual（残差）は式(3-20)で定義した通りである。 

 ピーク付近の形状、つまり Slowing-down 項に関しては十分に形状を再現している。

しかし、減衰部分、つまり Storage 項に関してはうまく再現できていないことがわかっ

た。また、χ
2値を自由度で割った値は En = 1, 100 eV, 10 keVに対してそれぞれ 16.79、44.09、

68.47 であった。 

 

3.4.4.2 Cole-Windsor 関数によるフィッティング 

 次に、Cole-Windsor 関数によるフィッティングを行う。フィッティングパラメータは

式(3-19)に示されている α1,2、γ1,2、t0、R そして C である。図 3.41 に中性子エネルギーが

1, 100 eV, 10 keV のパルス関数に対するフィッティング結果を示す。 

 実験値との差は 1 eV及び 100 eVの場合には Ikeda-Carpenter関数とあまり大きな差は

見られない。高エネルギーの場合において、Cole-Windsor 関数の方がシミュレーション

結果を良く再現していることがわかった。また、また、χ
2値を自由度で割った値は En = 

1, 100 eV, 10 keV に対してそれぞれ 315.02、69.50、38.71 であった。全体的な傾向とし

ては両者ともあまり差が無いように見えるが、χ
2値で比較すると En = 10 keV の場合を

除いて Ikeda-Carpenter 関数の方が適合していると言える。これは、Cole-Windsor 関数の

方がパルスの立ち上がり部分をうまく再現できていないためであると考えられる。しか

し、ピークの立ち上がり部分はピークのトップ部分に比べ 2 桁以上は強度が低いため、

共鳴ピークに対してはあまり重要ではない。加えて、Ikeda-Carpenter 関数では高エネル

ギーのパルス関数の再現に不適合であることが判明したので、HUNS のパルス関数とし

て Cole-Windsor 関数を採用することとした。 
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図 3.40：Ikeda-Carpenter 関数による HUNS のパルス関数へのフィッティング（左：両線形、右：

片対数表示）[88]。中性子エネルギーは上から 1 eV, 100 eV, 10 keV である。 
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図 3.41：Cole-Windsor 関数による HUNS のパルス関数へのフィッティング（左：両線形、右：

片対数表示）[88]。中性子エネルギーは上から 1 eV, 100 eV, 10 keV である。 
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3.4.5 パルス関数のパラメータのエネルギー依存性 

 HUNS のパルス関数を任意のエネルギーで再現するために、Cole-Windsor 関数のパラ

メータのエネルギー依存性を調べた。図 3.42 に各パラメータのエネルギー依存性を示

す。何れのパラメータもエネルギーに対して滑らかに変化することがわかった。 

 各パラメータに対するフィッティング曲線を図 3.42 に併せて示している。フィッテ

ィングに用いた式は以下のようになる。 

 
461.0

n

3

0 910.01055.5
  Et       (3-25a) 

 
452.0

n

3

1 226.01005.1
  E       (3-25b) 

 
489.0

n

3

2 45.11068.8
  E       (3-25c) 

 
326.0

n1 81.1988.0 E        (3-25d) 

 
434.0

n

2

2 164.01096.4 E        (3-25e) 

 
409.0

n

32 1040.11060.5 ER         (3-25f) 

 
519.0

n

1210 1030.41025.1


 EC      (3-25g) 

 NOBORUのパルス関数と同様に Cole-Windsor関数を用いて HUNSのパルス関数を任

意のエネルギーで再現することが可能となった。 
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図 3.42：HUNS における Cole-Windsor 関数の各パラメータのエネルギー依存性[88]。実線はフィ

ッティング曲線を表す。 

  

2

4

6

8
0.1

2

4

6

8

t 0
 /
 

s

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

t0

6

7

8

9

0.1

R
a

ti
o

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

R

6

0.01

2

4

6

0.1

2

4

6

1


 /
 

s

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

1

2

2

4

6

1

2

4

6

10

2

 
/ 


s
-1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

1

2

4

6

10
11

2

4

6

10
12

2

4

C
o

n
s

ta
n

t 
/ 
c

m
-2

 s
-1

s
r-1

 e
V

-1
 p

u
ls

e
-1

10
0

10
1

10
2

10
3

10
4

Neutron energy / eV

C



第 3 章 定量化のための解析システムの開発 

99 

 

3.5 REFIT へのパルス関数の組み込み 

 NOBORU及び HUNSのパルス関数として Cole-Windsor関数が最適であることがわか

った。NOBORU や HUNS における共鳴吸収スペクトルを計算するためには、共鳴吸収

断面積とパルス関数（加速器からの荷電粒子のパルスを含む）を畳み込む機能を有する

解析コードが必要となる。SAMMY ではダブルバンチによる効果を再現することができ

ない。したがって、本研究では本研究では共鳴解析コード REFIT に対し Cole-Windsor

関数を組み込むことでこれを可能にした。 

 

3.5.1 Cole-Windsor 関数の組み込み 

 REFIT では GELINA 専用のパルス関数（式(3-17)に示した Gunsing の式）を計算でき

るようになっている。本研究ではこの計算を行うサブルーチンを流用することで

Cole-Windsor 関数を計算できるようにした。Gunsing の式に関するサブルーチンには

FIXDT と TMODR の 2 つがある。FIXDT はパルス関数のパラメータを計算するための

サブルーチンである。Gunsing の式のパラメータはエネルギーの関数になっており、こ

こに式(3-21)及び(3-25)に示すパラメータを書き加えることで Cole-Windsor 関数のパラ

メータを計算するようにした。また、TMODR は Gunsing の式そのものを計算するサブ

ルーチンである。これも同様に、式(3-19)に示す Cole-Windsor 関数に書き換えた。 

 このようにして、式自体の書き換えはできるが、パルス関数を計算する際の時間の刻

み幅及びどの時間領域まで計算するのかを決定しなくてはならない。時間の刻み幅が粗

ければ角ばったパルス関数となってしまい、時間領域が短過ぎればパルス関数のテール

の部分が途中で打ち切られてしまう形状となってしまう。時間の刻み幅に関しては、

Gunsing の式と Cole-Windsor 関数でパルスの幅にそれほど大きな差が無いことから、同

じ刻み幅を採用した。Gunsing の式を用いる場合、時間の刻み幅は Gunsing の式のパラ

メータを基に計算しているため、この部分をそのまま利用した。パルス関数の時間領域

は Cole-Windsor 関数のパラメータである γ2を利用して決定している。γ2はエネルギーに

比例して増加するパラメータであり時間に逆比例するため、これの逆数をとり、15 倍

している。ただし、この 15 倍という数字に物理的な根拠などはなく、問題が無いよう

な十分な時間をとったということである。 

 

3.5.2 ダブルバンチの再現 

 ダブルバンチの再現はREFITのオリジナルの機能で再現することができる。ここで、

ダブルバンチの再現と書いているが、実際にはダブルバンチのみならず、任意の形状の

パルスを再現することが可能である。REFIT では PULSE_SHAPE サブルーチンを利用

してターゲットへ入射する荷電粒子のパルスを再現することができる。PULSE_SHAPE

は表形式で与えられた時間と強度のデータを読み取り、入射パルス形状として取り扱う
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サブルーチンである。したがって、ダブルバンチの構造を表形式の外部データとして

REFIT に与えてやればよい。本研究の NOBORU に関する解析では、3.3.1 で示したよう

な陽子パルスの形状を表形式データとして REFIT に与えている。データ点数は 65 点ま

でと制限されているが、入射パルスの形状として複雑なものはあまり考えられず、この

データ点数でもダブルバンチの再現は十分可能であるため問題ではない。 

 

3.5.3 デモンストレーション計算 

 デモンストレーションとして、NOBORU 用もしくは HUNS 用のパルス関数を組み込

んだ REFIT を用いて共鳴スペクトルの計算を行った。 

 

3.5.3.1 NOBORU における共鳴スペクトルの計算例 

 NOBORU における共鳴スペクトルの例として、2 つの観点から Ta の共鳴スペクトル

の計算を行った。 

 まずは、パルス関数の影響を見るために、断面積から計算した透過率とそれにパルス

関数を畳み込んだ透過率の比較を図 3.43 に示す。ここで、Intrinsic resonance は断面積か

ら計算した透過率を表し、Single pulse 及び Double pulse はシングルバンチ運転及びダブ

ルバンチ運転時のパルス関数を考慮した透過率を示している。また、Ta の厚さは 100 µm

である。上の図は低エネルギーの共鳴について示しているが、シングルバンチの場合と

ダブルバンチの場合とで大きな差は見られない。一方、下の図は比較的高いエネルギー

の共鳴について示しているが、この領域ではダブルバンチの影響により 1 つの共鳴ピー

クが 2 つに分離しかけている様子が確認できる。また、シングルバンチにおける共鳴ピ

ークも Intrinsicな共鳴に比べてパルスの影響を大きく受けてより左右非対称な形状にな

っていることがわかる。 

 次に、異なる厚さの Ta による透過率の変化を見てみる。図 3.44 は厚さが 1、10、100 

µm 及び 1、10 mm の Ta の透過率スペクトルを示す。なお、このスペクトルはダブルバ

ンチ運転において得られるものである。厚さが増すごとに透過率が減少してゆく様子が

確認できる。また、厚さが 1 mm 及び 10 mm の場合の 4.28 eV 共鳴において透過率がほ

ぼ 0 になっており、共鳴ディップの底の部分が潰れたような形状を再現できていること

がわかる。 

 REFIT により、NOBORU において得られる共鳴スペクトルの計算を行うことが可能

となった。これにより、NOBORU では 100 eV 前後からダブルバンチの影響が表れてく

ることがわかった。 
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図 3.43：断面積から計算した透過率と NOBORU における Ta の透過率の比較[85]。 

 

 

図 3.44：厚さの異なる Ta による透過率スペクトル（厚さ 1、10、100 µm 及び 1、10 mm）[85]。 
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3.5.3.2 HUNS における共鳴スペクトルの計算例 

 HUNS における例として、Ta、Au、Cu の共鳴スペクトルの計算を行った。これらの

核種を選択した理由はパルス関数測定実験における理由と同じである。HUNS では加速

器の運転条件をユーザの実験目的に応じて変更することが可能である。表 3.4 に HUNS

の電子線形加速器の性能を示す。この中で共鳴スペクトルを測定する際に最も重要にな

ってくるのは電子線パルス幅である。これが広ければそれだけ中性子パルスの幅も広く

なり、共鳴ピークの解析が困難になる可能性があるからである。HUNS では加速器パワ

ーが低いことから、一般的な中性子実験においては統計を稼ぐために電子線パルス幅を

3 µs にすることが多い。今回行う計算では、最もパルス幅の短い 10 ns の場合と、最大

の 3 µs、またその間の 1 µs の場合について共鳴スペクトルを計算した。それぞれのパ

ルスの形状についての説明を加えておく。パルス幅 10 ns のモードでは、パルスはガウ

ス関数の形状をしている。そのため、計算においては電子パルスの形状を半値幅が 10 ns

のガウス分布としている。一方で、パルス幅 3 µs 及び 1 µs のモードでは様子が異なり、

矩形波の形状となる。これはパルス幅を持たせるために、シャープなパルスを連続して

発生させているからである（図 3.45）。実際には、図 3.45(b)に示すようにパルスはフラ

ットにはならず、元々のパルス形状のピークによる凹凸が生じる。しかし、その凹凸は

無視できるほど小さいため、フラットな矩形波として再現している。なお、これらの計

算では HUNS の N-RAS 分光器の位置である、減速材から 13.2 m を飛行距離として計算

している。 

 

表 3.4：HUNS の電子線形加速器の性能[88]。 

Maximum energy 45 MeV 

Maximum current 140 µA 

Electron pulse width 0.01 ~ 3 µs 

Repitition single, 10 ~ 200 pps 

 

 

図 3.45：HUNS の電子線形加速器の電子線パルス幅の概念図。 
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 図 3.46 に各パルス幅における Ta の共鳴スペクトルを示す。図 3.43 の場合と同様に

Intrinsic は断面積から計算した透過率スペクトルを示している。ここで、Ta の厚さは 100 

µm である。10.36 eV 共鳴に関しては、パルス幅 3 µs の場合でも共鳴ピークの形を保っ

ている。しかし、20 eV 以上の領域では矩形パルスの影響により元々の共鳴断面積の形

状が失われつつある。一方で、パルス幅 1 µs の場合は矩形パルスの影響はさほど見ら

れない。次に、図 3.47 に Au の共鳴スペクトルを示す。ここで、Au の厚さは 100 µm で

ある。パルス幅 3 µs の場合、より矩形パルスの影響が大きくなり、100 eV を超えた領

域において数 µs の間に複数の共鳴が存在するともはや分離ができない状態となってし

まう。また、100 eV を超えるとパルス幅 1 µs の場合でも矩形パルスの影響が表れ始め

ている。最後に Cu の共鳴スペクトルを図 3.48 に示す。ここで、Cu の厚さは 1 mm であ

る。このエネルギー領域ではパルス幅 10 ns の場合のみが共鳴の形状を維持している。 

 以上のことから、HUNS ではパルス幅 3 µs の運転モードでは測定可能な共鳴のエネ

ルギーの上限は 10 eV 程度であることがわかった。パルス幅 1 µs の運転モードであれば

数 10 eV の共鳴ピークの測定が可能である。パルス幅 10 ns であれば keV オーダーの共

鳴が測定可能となるが、加速器パワーが低いためにその運転モードで実験を行うのは現

実的ではない。したがって、HUNS において数 100 eV 以上の共鳴の測定を行うには、

減速材やビームラインの大幅な変更が必要である（例えば、試料を減速材の近くに設置

して大面積の検出器で大きな立体角をカバーするなど）。 
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図 3.46：各パルス幅における HUNS における Ta による透過率スペクトル[88]。 

 

 

図 3.47：各パルス幅における HUNS における Au による透過率スペクトル[88]。 

 

 

図 3.48：各パルス幅における HUNS における Cu による透過率スペクトル[88]。 
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3.6 第 3 章のまとめ 

 本章では、透過型 N-RAS を用いた定量的な原子数密度測定のための最初の段階とし

て、解析システムの開発について述べた。この解析システムは共鳴解析コード REFIT

をベースに作成されており、NOBORU や HUNS における共鳴スペクトルの解析が可能

となっている。特に、J-PARC の加速器に特有のダブルバンチによる影響を計算するこ

とを可能としており、パルス関数を考慮した NOBORU の共鳴スペクトルの計算を行っ

たのは初めての試みである。 

 解析システムの開発にあたり、まずは NOBORU のパルス関数を再現するために、モ

ンテカルロシミュレーションにより熱外中性子のパルス関数の計算を行った。シミュレ

ーションコードとして MCNP 及び PHITS を用い、評価済み核データライブラリとして

JENDL-3.2 を用いている。このシミュレーション計算により、NOBORU の 1 eV ~ 10 keV

の範囲におけるパルス関数が求められた。このパルス関数をパラメータ化し、任意のエ

ネルギーで再現するために、いくつかの既存関数を用いたフィッティングを行った。そ

の結果、Cole-Windsor 関数を用いることで最も NOBORU のパルス関数をよく再現でき

ることが明らかとなった。次に、パラメータのエネルギー依存性を調べることで、内挿

もしくは外挿による任意のエネルギーでのパルス関数の再現を可能とした。 

 モンテカルロシミュレーションにより求めたパルス関数の妥当性を確認するため、パ

ルス関数の測定実験を行った。熱外中性子の領域では回折を利用してパルス関数を測定

することは不可能であるため、本研究では即発 γ 線型 N-RAS により得られた共鳴ピー

クからフィッティングによりパルス関数のパラメータを抽出し、シミュレーションによ

る結果と比較することで妥当性の確認を行った。即発 γ 線型 N-RAS は J-PARC の通常

のダブルバンチ運転に加えて、より高精度の測定が期待できるシングルバンチ運転時に

NOBORU において行っている。幅広いエネルギー範囲における共鳴ピークを測定する

ため、試料として Ta、Au、Cu を用い、検出器はプラスチックシンチレータを用いた。

ダブルバンチ運転時及びシングルバンチ運転時の実験により求められたパルス関数の

パラメータと、シミュレーションにより求められたパラメータのエネルギー依存性を比

較したところ、どちらの実験においてもその傾向が誤差の範囲でおおよそ一致している

ことが確認できた。 

 本研究では NOBORU のパルス関数に加えて、HUNS のパルス関数もシミュレーショ

ンにより求めた。NOBORU の場合と同様に、モンテカルロシミュレーションにより

HUNS の熱外中性子のパルス関数を計算し、いくつかの既存の関数を用いてフィッティ

ングを行った。HUNS のパルス関数は NOBORU と同様に Cole-Windsor 関数で再現でき

ることが明らかとなった。 

 このようにして求めたパルス関数を REFIT コードに組み込むことで、NOBORU 及び

HUNS のパルス関数を畳み込んだ共鳴スペクトルの計算を行うことを試みた。REFIT に
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は Ikeda-Carpenter 関数や IRMM 専用の Gunsing 関数が元々実装されているが、本研究

では、Gunsing 関数及びそのパラメータを計算するサブルーチンである TMODR と

FIXDT を書き換えることにより、REFIT での Cole-Windsor 関数の計算を可能にした。

また、J-PARC 加速器の陽子パルスのダブルバンチ構造を再現するため、ビームモニタ

ーの 1 つである CT のデータからダブルバンチ構造を取得し、これを REFIT の

PULSE_SHAPE サブルーチンを利用して外部データとして取り込むことで再現できる

ようにした。Cole-Windsor 関数を実装した REFIT コードに加えて、陽子パルスの時間構

造を表現する外部データを含めて解析システムである。この解析システムを用いること

で、透過型 N-RAS による共鳴スペクトルの計算のみならず、即発 γ 線型 N-RAS におけ

る共鳴スペクトルの計算も可能である。 

 こうして開発した解析システムを用いて、いくつかのデモンストレーション計算を行

った。まずは、NOBORU におけるパルス関数の Ta の共鳴スペクトルに対する影響を示

す計算を行った。この計算により、NOBORU において 100 eV 前後からダブルバンチの

影響による共鳴ピークの分離が現れることがわかった。また、Ta 試料の厚さによる共

鳴スペクトルの変化に関する計算を行った。この計算により、本研究で開発した解析シ

ステムを用いて試料厚さ（試料密度）に対応した透過率の現象を再現できていることを

確認した。次に、HUNS における共鳴スペクトルの計算を行った。HUNS では強度を稼

ぐために、電子線形加速器は電子パルスの幅が 3 µs の矩形波のモードで通常運転され

る。共鳴スペクトルの測定に対してはこの幅は非常に広く、10 eV 程度のエネルギーが

上限であることがわかった。また、電子パルスの幅を 1 µs のモードにすると数 10 eV の

共鳴を測定することが可能である。 
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第 4 章 核種定量化手法の検証実験 

 

 専用のパルス関数を導入することにより、REFIT を用いて NOBORU における共鳴ス

ペクトル解析が可能となった。本章では開発した解析システムによる原子数密度分析の

定量性を評価するために行った透過型 N-RAS 実験とその結果について述べる。まず、

定量解析を行うための実験手法である、試料と検出器間距離を離した測定について述べ

る。その手法を用いて実際に NOBORU においていくつかの共鳴試料に対し透過型

N-RAS 実験を行って共鳴スペクトルを測定し、測定された共鳴ディップに対して開発

した解析システムを用いてスペクトルフィッティングを行うことで原子数密度を分析

する。これらの実験及び解析により、本研究で開発した手法により原子数密度分析の定

量化が可能であるということを実証する。また、共鳴エネルギーや試料厚さといった要

素が定量性に与える影響の評価を行った。加えて、定量解析を行うための手法の 1 つで

ある Black Resonance を利用した散乱中性子などに起因するバックグランドの評価につ

いてもその有用性について評価を行った。 

 

4.1 試料と検出器を離した測定 

 物質に中性子が照射されると様々な反応が起こる。共鳴を起こすエネルギー範囲では

吸収と散乱を考える。吸収反応が起きた場合、入射してきた中性子は原子核に取り込ま

れて消滅する。一方、中性子が散乱された場合はどのような種類の散乱であれ反応後に

（見掛け上）入射中性子は消滅しない。中性子の透過率測定では、標的核と反応を起こ

さずに透過した中性子を測定する。言い換えれば、標的核と反応を起こした全ての中性

子は検出されないという前提で透過率は計算される。しかしながら、試料に散乱された

中性子はあらゆる方向に飛んでゆくために、一部の散乱中性子は検出器に到達し計数さ

れてしまう。つまり、見かけの透過率が上昇してしまい、原子数密度が過小評価されて

しまうということである。 

 この影響を現象させるには検出器から試料を見た時の立体角を小さくさせればよい。

最も単純で有効な方法としては、試料と検出器を離して透過率測定を行うことである。

図 4.1 は試料と検出器の距離が近い場合を、図 4.2 は遠い場合の模式図を表している。

試料が検出器に近過ぎる場合、試料から前方方向へ散乱された中性子はそのほとんどが

検出器に到達する。一方で、試料が検出器から離れている場合は散乱中性子が検出器へ

到達する確率が減少する。核データ測定の分野において透過率測定を実施する場合、こ

のようにして試料と検出器を十分に離して測定を行う。検出器へ到達する全ての中性子

が試料を透過し、なおかつ試料で散乱された中性子が検出器へ到達しないような体系を

good geometry と呼ぶ[45]。例えば、GELINA の 4 番ビームラインでは試料を減速材から
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23.78 m、検出器を 49.34 m に設置して透過率測定を行っている[89]。しかしながら、

NOBORU では図 1.7 を見てわかるように実験エリアが限られているため、GELINA が

有する専用ビームラインのように試料を飛行距離の半分の位置に設置することはでき

ない。また、イメージング測定を考えると、試料が検出器から離れ過ぎていると鮮明な

画像が得られなくなるという問題がある。そのため、本研究では現実的な実験体系を構

築するため、モンテカルロシミュレーションを用いて散乱中性子の透過率に対する影響

の試料-検出器間距離依存性を調べた。 

 

 

図 4.1：試料と検出器の距離が近い場合における試料からの散乱中性子の影響。 

 

 

図 4.2：試料と検出器の距離が遠い場合における試料からの散乱中性子の影響。 

 

4.2 散乱の影響が無視できる試料に対する密度分析 

 本研究で開発した解析システムによる原子数密度分析の定量性を評価するために、ま

ずは散乱中性子の影響が無視できる試料として薄い箔状の Ta を選び、中性子透過測定

を行った。本節では、NOBORU において行った透過実験と、REFIT による解析・密度

分析について述べる。 
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4.2.1 実験 

4.2.1.1 実験概要 

 実験は 2012 年 6 月に J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において行った。この時の J-PARC

陽子加速器はダブルバンチ運転であり、そのビームパワーは 200 kW であった。本実験

では γ 線フィルター及びフレームオーバーラップチョッパーを使用していない。フレー

ムオーバーラップを防ぐ目的で検出器の上流側に Cd 板を設置している。検出器の数え

落としを防ぐ目的でロータリーコリメータ「小」を使用している。ビーム条件について

表 4.1 にまとめる。検出器は Gas Electron Multiplier（GEM）検出器を使用している。検

出器及び試料の詳細については 4.2.1.2 及び 4.2.1.3 で述べる。 

 

表 4.1：Ta 箔の原子数密度分析実験のビーム条件。 

Experimental date 2012/6/2 - 3 

Beam-line J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 

Beam power 200 kW 

Rotary Collimator Small 

Beam size 10 × 10 cm
2
 

Filters Not in use 

Frame-overlap chopper Not in use 

 

4.2.1.2 GEM 検出器 

 本実験を始めとして、本研究においては GEM 検出器を用いて中性子透過率測定実験

を行っている。GEM による放射線検出の原理は CERN の Sauli[90]によって考案され、

本研究で用いている検出器は KEK の宇野彰二教授らのグループにより開発されたもの

[91]である。 

 中性子用の GEM 検出器ではホウ素を中性子コンバータとして利用している。ホウ素

が中性子を吸収すると以下の反応が起こる。 

 αLinB 710        (4-1) 

この反応により生成したα粒子がチェンバー内のガスを電離し、微細な孔の空いたGEM

ホイルを用いて信号を増幅する。図 4.3 に GEMホイルによるガス増幅の原理示す。GEM

ホイルは 50 µm 厚ポリイミドの両面に 5 µm 厚の銅がコーティングされたもので、これ

に多数の微細な孔（径 70 µm、140 µm ピッチ）が開けてある[91, 92]。この銅は電極と

して作用し、高電圧を印加することで微細な孔の内部で強力な電場が生じるため電子増

幅が起こる。 

 図 4.4 に GEM チェンバーの内部の構成を示す。入射した中性子はホウ素コーティン

グされたアルミニウム（B-Al）及び GEM ホイル（B-GEM）によって α 粒子に変換され

る。α 粒子はチェンバー内のガスを電離して電子を生成し、これを B-GEM が増幅する。
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読み出し基盤までの間には更なるガス増幅のため、ホウ素コーティングされていない

GEM ホイル（Normal GEM）を挿入している。増幅された電子の移動による電磁誘導を

読み出し基盤（Readout Board）で検出し、最終的にはこれが信号となる。この読み出し

部分に X-Y 方向に直行したストリップ電極や電極パットを用いることで中性子の位置

情報の取得が可能となる。このような微細加工技術を用いた放射線検出器を MPGD

（Micro-Pattern Gaseous Detector）と呼ぶ。 

 本研究で用いた GEM検出器の読み出し用エレクトロニクスは一枚のボードに実装さ

れている。ボードのサイズを小さくするため、アナログ信号の処理に ASIC（Application 

Specific Integrated Circuit）が、デジタル信号処理用に FPGA（Field Programmable）が基

盤に組み込まれている。ASIC において、ASD（Amp-Sharper-Discriminator）により検出

された信号の増幅・成形・弁別が行われデジタル化される。このデジタル化された信号

が FPGA に送られ、時間の同期や 2 次元の位置データを封入したパケットを生成し、

TCP/IP プロトコルを利用してイーサネットケーブルを通じて PC にデータが送られる。 

 

 

図 4.3：GEM ホイルによるガス増幅の原理[93]。 

 

 

図 4.4：GEM チェンバー内部の構成図[91]。 
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 本実験で用いられた GEM 検出器の諸元を表 4.2 にまとめる。この GEM 検出器の読

み出し回路には 8 個の ASIC（FE2009[94]）が実装されており、それぞれの FE2009 は

32 個の ASD を有している。つまり、8×32 = 256ch の信号を扱うことが可能であり、X

方向・Y 方向でそれぞれ 128 本のストリップ電極を用いることで 128×128 の位置情報

を得ることができる。表 4.2 で示した位置分解能はこのストリップのピッチ間隔の長さ

であり、また、時間分解能は ASD の動作周波数から算出した値であるため、実際の分

解能はこれらの値よりも落ちている。また、検出器の外観を図 4.5 に示す。中央の箱が

チェンバーであり、チェンバーの上に読み出し用回路が取り付けられている。 

 

表 4.2：GEM 検出器の諸元。 

B-GEM 
3 × 0.6 µm-thick 

10
B coated on both sides 

2 × 0.8 µm-thick 
10

B coated on both sides 

Normal GEM 2 foils 

B-Al 1 × 2 µm-thick 
10

B coated on single side 

Gas Ar-CO2 (70:30) 

Detection area 10 × 10 cm
2
 

Spatial resolution 0.8 mm (pitch of strips) 

Time resolution 10 ns (frequency of ASD) 

Efficiency 40 % @ λn = 0.4 nm [95] 

Maximum counting rate 3.65 MHz [96] 

 

 

図 4.5：GEM 検出器の外観。 
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4.2.1.3 試料 

 本実験で用いた Ta 箔の厚さは 10 µm 厚で 10×10 cm
2のサイズを持つ。原子数密度を

扱う際には面密度（単位：atoms/barn）の概念を用いると便利である。面密度 dA 

[atoms/barn]、断面積 σ[barn]の試料の透過率は次のように求められる。 

   AdTr exp        (4-2) 

また、この面密度は次のように計算される。 

 2410



A

Ndt
d A

A
      (4-3) 

ここで、t は試料の厚さ[cm]、d は体積密度[g/cm
3
]、NA はアボガドロ数[atoms/mol]、A

は質量数[g/mol]である。また、atoms/barn を at/b と略す表記法もある。この試料の面密

度は 5.48×10
-5

 atoms/barn であった。表 4.3 に Ta 箔の諸元を示す。 

 

表 4.3：Ta 箔の諸元。 

Thickness [µm] 10 

Area density [atoms/barn] 5.48×10
-5

 

Size [cm
2
] 10×10 

Isotopes 
181

Ta (100%) 

 

4.2.1.4 試料と検出器のセットアップ 

 図 4.6 に試料と検出器のセットアップの概略図を、図 4.7 に写真を示す。試料は Al

板に張り付け、その Al 板を検出器の直前に置いている。検出器の検出面の中心とビー

ムラインの中心が一致するように検出器とセットした。また、減速材からの飛行距離は

14.19 m であった。 

 

 

図 4.6：Ta 試料と GEM 検出器のセットアップの概略図。 
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図 4.7：Ta 試料と GEM 検出器のセットアップの様子。画像中央の箔が Ta 箔である。 

 

 

4.2.2 解析 

4.2.2.1 測定された透過率スペクトル 

 透過率はビームライン上に試料がある場合に検出された中性子数と試料が無い場合

（ダイレクト）に検出された中性子数との比である。試料がある場合の中性子のカウン

ト数を Cin(tof)、規格化定数を Nin とし、試料がない場合のカウント数を Cout(tof)、規格

化定数を Noutとすると、透過率スペクトルは 

 
outout

inin

)(

)(
)(

NtofC

NtofC
tofTr        (4-4) 

となる。規格化の方法としては、測定時間や総トリガー数、陽子もしくは中性子ビーム

強度の積算値を用いる方法がある。中性子の強度は陽子ビームの強度に比例するため、

本実験では陽子ビームの積分強度で規格化を行った。 

 Ta 箔の透過率スペクトルを図 4.8 に示す。TOF のビン幅は 150 ns で測定を行ってい

る。また、この透過率は試料全体にわたる平均値である。181
Ta の複数の共鳴が観測さ

れている。この内、4.28 eV 共鳴と 10.36 eV 共鳴による共鳴ディップが比較的深いため、

これらの共鳴を用いて原子数密度分析を行った。 
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図 4.8：Ta 箔の透過率スペクトル。 

 

4.2.2.2 REFIT によるフィッティング 

 REFIT において、原子数密度を決定するパラメータは Sample Thickness 及び Isotopic 

Abundance である。Sample Thickness の単位は atoms/barn であり、Isotopic Abundance は

割合であるから無次元量である。この 2 つのパラメータを掛けた値が核種の面密度とな

る。本実験では Isotopic Abundance は天然存在比の値を参照して固定値とし、Sample 

Thickness をフィッティングパラメータとしてスペクトルフィッティングを行うことで

原子数密度分析を行った。 

 共鳴パラメータは JENDL-4.0 の値を用いている。また、Doppler 拡がりは理想ガスモ

デルを利用して計算している。実効温度は式(2-96)を用いて計算した。Ta の Debye 温度

は 240 K であり[65]、試料温度は 300 K として計算した。また、陽子ビームのダブルバ

ンチの影響を考慮するため、第 3 章で説明したように CT による測定データを利用して

ダブルバンチのプロファイルを作成し、REFIT による計算に組み込んでいる。 

 図 4.9 と 4.10 に 181
Ta の 4.28 eV 共鳴と 10.36 eV 共鳴に対するフィッティングの結果

を示す。図中の Residual は以下の式で表される。 

 
Error

FitMeasured
Residual


       (4-5) 

ここで、”Measured”は測定した透過率、”Fit”は REFIT によるフィッティングカー

ブ、”Error”は測定に関する統計誤差である。それぞれの共鳴ディップに対し、その形状

を REFIT がよく再現できている。Ta の原子数密度は 4.28 eV 共鳴に対するフィッティ

ングから(5.44 ± 0.13) × 10
-5

 atoms/barn、10.36 eV 共鳴に対するフィッティングから(5.53 

± 0.14) × 10
-5

 atoms/barn と求められた。実際の Ta 箔の密度は 5.48 × 10
-5

 atoms/barn であ
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り、Ta 箔に対する原子数密度分析は誤差 1%以内で行うことができている。 

 

 

図 4.9：181
Ta の 4.28 eV 共鳴に対するフィッティング。 

 

 

図 4.10：181
Ta の 10.36 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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4.2.2.3 Ta 箔の原子数密度分析結果に関する考察 

 表 4.4 にフィッティングによって求められた Ta 箔の原子数密度を示す。表 4.4 には

Doppler 拡がりやパルス関数の共鳴ディップへの影響を考察するために各要素による幅

の拡がりも載せている。ΔΓは自然幅 Γ のみで計算された共鳴ディップの半値幅、ΔDは

これに Doppler 拡がりを考慮した場合の半値幅、ΔR,single及び ΔR,doubleはシングルバンチ及

びダブルバンチにおけるパルス関数をさらに考慮した半値幅を表している。どちらの共

鳴に関しても ΔDが共鳴ディップの幅の内 80 ~ 90%を占めている。また、このエネルギ

ー領域ではダブルバンチの影響が少ないため、ΔR,double は ΔR,single に比べてほとんど増加

していない。したがって、このエネルギー領域ではパルス関数の影響は小さく、自然幅

や Doppler 効果による影響が支配的であることがわかる。つまり、共鳴パラメータの誤

差や試料の温度に関する誤差が解析において求められた密度の誤差の主な原因として

考えられる。 

 

 

表 4.4：フィッティングにより求められた Ta 箔の原子数密度[85]。 

Sample 10 μm thick Ta foil 

Area density 

[×10
-5

 atoms/barn] 
5.48 

Resonance energy [eV] 4.28 10.36 

Isotope 181 181 

Natural abundance [%] 100 100 

Expected ΔΓ [eV] 

(ΔΓ /ΔR,single ) 

0.0733 

(50.58%) 

0.0776 

(37.02%) 

Expected ΔD [eV] 

(ΔD /ΔR,single ) 

0.133 

(91.68%) 

0.178 

(84.66%) 

Expected ΔR,single [eV] 0.145 0.210 

Expected ΔR,double [eV] 

(ΔR,double /ΔR,single ) 

0.146 

(100.50%) 

0.217 

(103.62%) 

Estimated area density 

[×10
-5

 atoms/barn] 
5.44 ± 0.13 5.53 ± 0.14 

density Actual

density Estimated
 0.993 ± 0.023 1.009 ± 0.025 
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4.3 散乱の影響がある場合の密度分析 

 Ta 箔に対する原子数密度分析では、4.28 eV と 10.36 eV 共鳴という比較的低いエネル

ギーの共鳴を利用して誤差 1%程度で面密度を求めることができた。これよりも高いエ

ネルギー（数 keV まで）の共鳴を利用した原子数密度分析の精度を確かめるため、Ag

及び Cu の板に対して透過型 N-RAS 実験を行った。数 eV の共鳴に比べて数 100 eV 程

度の共鳴断面積は小さい場合が多いため、本実験では mm オーダーの厚さの板状の試料

を用いることした。また、それに伴い、試料からの散乱中性子による影響が顕著になる

と考え、試料と検出器を離した測定を行うこととした。本節では試料と検出器距離に関

するシミュレーション計算及び実験と解析結果について述べる。 

 

4.3.1 シミュレーションによる試料位置の決定 

 実験体系を決定するため、モンテカルロシミュレーション計算を用いて試料からの散

乱中性子による透過率への影響を調べた。シミュレーションの内容及び結果について述

べ、散乱中性子の影響に関する議論を行う。 

 

4.3.1.1 シミュレーション計算の概要 

 シミュレーションコードとして PHITS コードを用いた。また、使用した核データは

JENDL-4.0 である。計算体系は BL10 のビームダクト及びロータリーコリメータ、ビー

ム成形用の B4C スリットのみを再現した単純な体系とした。モンテカルロ計算は陽子か

らではなく中性子から始めており、パルス関数に関しては考慮していない。また、中性

子のエネルギースペクトルは J-PARC の HP にて公開されている計算値[97]を用いてい

る。試料は 1 mm 厚の Ag 及び Cu であり、タリー（現実では検出器に相当）からの距

離を変化させて各位置における中性子フラックスの計算を求めた。なお、NOBORU に

おいて試料と検出器は最大で 1.5 m程度しか離して設置することができない。そのため、

この範囲内におけるリーズナブルな距離を求めることとなる。 

 

4.3.1.2 シミュレーション結果 

 シミュレーションによって求めた 1 mm 厚 Ag の中性子フラックスの試料位置による

変化を図 4.11 に示す。試料と検出器間の距離が離れるほどフラックスが下がり、一定

以上離すとほぼ変化が無くなることがわかる。Ag 板に対するシミュレーションでは試

料と検出器間の距離を 20 cm 以上離せばフラックスの変化が無くなることがわかった。

1 mm 厚 Cu に関する結果も同様に図 4.12 に示す。こちらの場合も試料と検出器間の距

離を 20 cm 以上離せば中性子フラックスの変化がほとんどなくなることがわかった。ど

ちらの場合においても距離が 0 cm もしくは 1 cm の場合、共鳴ディップが観測されなく

なっている。これは、共鳴散乱により散乱された中性子がほとんどタリーで検出されて
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しまうからである。つまり、共鳴吸収で中性子は減るが、散乱されてきた中性子がその

分を穴埋めしてしまうためである。 

 

 

図 4.11：1 mm 厚 Ag を透過した中性子フラックスの試料位置による変化。凡例は試料と検出器

との距離を示す。 

 

 

図 4.12：1 mm 厚 Cu を透過した中性子フラックスの試料位置による変化。凡例は試料と検出器

との距離を示す。 
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4.3.1.3 散乱中性子の影響に関する考察 

 4.3.1.2 において求められた結果から散乱中性子の影響を考察する。断面積から計算し

た透過率がほとんど 0 になるような共鳴に関して考える。このような共鳴が起こる TOF

では中性子がほとんど透過せず、中性子のカウント数がほぼ 0 になるはずである。した

がって、このような TOF においてカウント数があるということは散乱中性子が混入し

ているということである。Ag に関しては 16.3 eV 共鳴（透過率：5.04 × 10
-5）、51.56 eV

共鳴（4.58 × 10
-8）、133.9 eV 共鳴（3.46 × 10

-8）などが該当する。例えば、16.3 eV 共鳴

に関して考えると、試料位置が 20 cm の場合、入射中性子のカウント数が 2.31 × 10
-10

 

cm
-2

MeV
-1

source
-1 であるのに対し、試料を透過した中性子のカウント数は 8.68 × 10

-13
 

cm
-2

MeV
-1

source
-1 である。透過率を考えると、透過中性子数は 1.17 × 10

-14
 

cm
-2

MeV
-1

source
-1となるはずである。つまり、この理論的な透過中性子数とシミュレー

ションによって求められた透過中性子数の差である 8.56 × 10
-13

 cm
-2

MeV
-1

source
-1が散乱

中性子のカウント数となる。この散乱中性子数のカウント数は入射中性子数に対して

0.37%の大きさであり、これが散乱中性子による影響の度合いであると考えることがで

きる。Ag 及び Cu のその他の共鳴についてまとめた結果を表 4.5 に示す。試料位置が 20 

cm の場合、散乱中性子の影響はおおよそ 1%以下であることがわかった。 

 次に、原子数密度に対する散乱中性子の影響について考える。今、散乱中性子以外の

要因によるバックグランドが無いと仮定すれば、試料に入射した中性子のカウント数を

Cinc、試料を透過した中性子のカウント数を Ctrans、散乱中性子によるカウント数を Cscat

とすると、透過率は 

 
inc

scattrans

C

CC
Tr


        (4-6) 

となる。透過率と核種の面密度 d [atoms/barn]の関係は、断面積 σ [barn]とすると、 

  dTr  exp        (4-7) 

であり、これを変形すると、 

   











 


inc

scattranslnln
C

CC
Trd      (4-8) 

となる。この関係を用いて散乱中性子 Cscatの原子数密度 d に対する影響を評価する。原

子数密度の透過率に対する依存性を図 4.13 に示す。先ほどの議論より散乱中性子の影

響がある場合を Cscat = 0.5%としている。また、散乱中性子の影響のない場合（Cscat = 0%）

における原子数密度との比も併せて示す。散乱中性子による影響がある場合、原子数密

度は過小評価されるが、透過率が低い場合や逆に高い場合にはそれが顕著になる。また、

散乱の影響が 0.5%の場合には 1.5%程度原子数密度が過小評価されることがわかった。

したがって、この条件で実験を行った場合、散乱中性子の影響により原子数密度が 1.5%

程度は過小評価されるということである。 
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表 4.5：入射中性子に対する散乱中性子の影響。入射中性子数及び透過中性子数の単位は

cm
-2

MeV
-1

source
-1
である。 

Resonance energy [eV] 16.3 (Ag) 51.56 (Ag) 133.9 (Ag) 579 (Cu) 

Theoretical transmission 5.04 × 10
-5

 4.58 × 10
-8

 3.46 × 10
-8

 1.86 × 10
-5

 

Incident neutrons 2.31 × 10
-10

 4.50 × 10
-10

 7.73 × 10
-10

 7.08 × 10
-10

 

Transmitted neutrons 8.68 × 10
-13

 6.52 × 10
-13

 1.66 × 10
-12

 4.26 × 10
-12

 

Ratio of scattered neutron [%] 0.370 0.145 0.215 0.600 

 

 

図 4.13：推量された原子数密度の透過率依存性。破線は散乱の影響が無い場合の原子数密度、赤

線は散乱の影響が 0.5%有る場合の原子数密度を、青線はそれらの比を示す。 

 

4.3.2 実験 

4.3.2.1 実験概要 

 実験は 2013 年 5 月に J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において行った。この時のビーム

パワーは 300 kW であった。本実験では γ 線フィルター及びフレームオーバーラップチ

ョッパーを使用していない。フレームオーバーラップを防ぐ目的で検出器の上流側に

Cd 板を設置している。検出器の数え落としを防ぐ目的でロータリーコリメータ「小」

を使用している。ビーム条件について表 4.6 にまとめる。検出器は Ta 箔に関する実験

の時と同様に GEM 検出器を使用しているが、チェンバー構成が異なる。検出器及び試

料の詳細については 4.3.2.2 及び 4.3.2.3 で述べる。 
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表 4.6：Ag 板及び Cu 板の原子数密度分析実験のビーム条件。 

Experimental date 2013/5/11 – 15 

Beam-line J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 

Beam power 300 kW 

Rotary Collimator Small 

Beam size 3 × 3 cm
2
 

Filters Not in use 

Frame-overlap chopper Not in use 

 

4.3.2.2 GEM 検出器 

 本実験で用いた GEM 検出器は 2012 年の Ta 箔測定において用いたものとチェンバー

内部の構成が異なる。Ta 箔測定において使用されたチェンバーでは B-GEM を 5 枚（0.6 

µm 厚ホウ素を両面に塗布した GEM ホイル 3 枚、0.8 µm 厚のものを 2 枚）使用してい

たが、本実験では B-GEM は 2 枚（0.8 µm 厚のもの）使用したものである。その他の構

成は基本的には変わらない。 

 

4.3.2.3 試料 

 本実験で用いたAg板の厚さは1 mm及び2 mmであり、Cu板の厚さは1, 1.5, 2, 3, 5 mm

であった。表 4.7 に Ag 板諸元を、表 4.8 に Cu 板の諸元を示す。それぞれの試料は機械

加工により精密に切り出されており、かなり厳密に密度を求められるようになっている。 

 

 

表 4.7：Ag 板の諸元。 

Thickness [mm] 1 2 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 5.81 11.7 

Size [cm
2
] 4.8 × 4.8 

Isotopes 
107

Ag (51.839%), 
109

Ag (48.161%)
 

 

 

表 4.8：Cu 板の諸元。 

Thickness [mm] 1 1.5 2 3 5 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 8.41 12.6 16.8 25.3 42.1 

Size [cm
2
] 4.8 × 4.8 

Isotopes 
63

Cu (69.15%), 
65

Cu (30.85%)
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4.3.2.4 試料と検出器のセットアップ 

 図 4.14 に試料と検出器のセットアップの概略図を、図 4.15 に写真を示す。試料は Al

製の試料ホルダーで固定し、シミュレーションにより求めた検出器との距離 20 cm の位

置にセットした。また、検出器の検出面の中心とビームラインの中心が一致するように

検出器とセットしている。この実験では、減速材からの飛行距離は 13.99 m であった。 

 

 

 

 

図 4.14：Cu 板試料と GEM 検出器のセットアップの概略図。 

 

 

 

図 4.15：Cu 板試料と GEM 検出器のセットアップの様子。Ag 板も同様にセットした。 
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4.3.3 解析 

 まずは、Ag 板及び Cu 板の 1 mm の厚さのものについて REFIT による解析を行い、

Ta 箔による共鳴よりも高いエネルギー領域における共鳴に対する解析について評価を

行った。その後、複数の厚さの試料について解析を行い、厚さによる定量性への影響を

調べた。 

 

4.3.3.1 測定された透過率スペクトル 

 本実験においても Ta 箔測定の場合と同様に式(4-4)を用いて透過率の計算を行い、規

格化には陽子ビーム強度の積分値を用いた。図 4.16にAg板の透過率スペクトルを示す。

TOF のビン幅は 100 ns である。107
Ag 及び 109

Ag による共鳴ピークが確認できる。第 3

章で示したように、100 eV 前後からダブルバンチによる共鳴ディップの分離が確認で

きるはずである。図 4.17 に 1 mm 厚 Ag 試料の透過率における 71 eV 共鳴及び 133.9 eV

共鳴の拡大図を示す。71 eV 共鳴による共鳴ディップは分離していないが、一方で 133.9 

eV 共鳴によるディップはダブルバンチの影響によりディップの先端付近が 2 つに分離

している。Ag 板に関しては 16.3 eV 共鳴、30.6 eV 共鳴、71 eV 共鳴、133.9 eV 共鳴に対

してフィッティングを行うこととした。 

 図 4.18 に Cu 板の透過率スペクトルを示す。TOF のビン幅は 40 ns である。63
Cu 及び

65
Cu による共鳴ピークが確認できる。Cu 板の場合も同様に 1 mm 厚試料の透過率にお

ける図 4.19 に 230 eV 共鳴及び 579 eV 共鳴の拡大図を示す。どちらの共鳴ディップも

Ag の 133.9 eV 共鳴によるディップよりもはっきりと 2 つに分離していることが確認で

きる。Cu 板に関しては 230 eV 共鳴、579 eV 共鳴、2038 eV 共鳴に対してフィッティン

グを行うこととした。 
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図 4.16：Ag 板の透過率スペクトル。 

 

 

図 4.17：1mm 厚 Ag 板の透過率スペクトルにおける 71 eV 共鳴と 133.9 eV 共鳴の拡大図。 
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図 4.18：Cu 板の透過率スペクトル。 

 

  

図 4.19：1mm 厚 Cu 板の透過率スペクトルにおける 230 eV 共鳴と 579 eV 共鳴の拡大図。 

 

4.3.3.2 REFIT による 1 mm 厚試料に対するフィッティング 

 まずは 1 mm 厚の Ag 板及び Cu 板に対する解析結果について示す。Ta 箔に対するフ

ィッティングの時と同様に Isotopic Abundance を固定し、Sample Thickness をフィッティ

ングパラメータとしてスペクトルフィッティングを行った。Ag の共鳴パラメータは

JENDL-4.0 の値を用いている。Cu の共鳴パラメータについては後述する。また、Doppler

拡がりは理想ガスモデルを利用して計算している。実効温度は式(2-96)を用いて計算し

た。Ag の Debye 温度は 225 K、Cu は 343 K であり[65]、それぞれの試料温度は 300 K

として計算した。また、陽子ビームのダブルバンチの影響を考慮するため、第 3 章で説
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明したように CT による測定データを利用してダブルバンチのプロファイルを作成し、

REFIT による計算に組み込んでいる。 

 まず、Ag 板の解析結果について述べる。図 4.20～24 に Ag の 16.3 eV 共鳴、30.6 eV

共鳴、71 eV 共鳴、133.9 eV 共鳴に対するフィッティングの結果を示す。16.3 eV 共鳴や

30.6 eV のように強い共鳴に関してはディップの先端付近において残差が大きくなって

いる。厚い（言い換えると断面積と密度を掛けた値が大きい）試料では中性子輸送に起

因する中性子の減速が無視できなくなっていると考えられる。REFIT では透過率の計算

に関して、中性子輸送計算を考慮した計算は行うことができないため、強い共鳴におい

て差が大きくなったと考えられる。一方で、71 eV 共鳴や分離が表れている 133.9 eV 共

鳴に対しては良い一致を見せている。これらのフィッティングから得られた原子数密度

はそれぞれ、16.3 eV 共鳴で(5.53 ± 0.13) × 10
-3

 atoms/barn、30.6 eV 共鳴で(5.83 ± 0.17) × 

10
-3

 atoms/barn、71 eV 共鳴で(5.83 ± 0.09) × 10
-3

 atoms/barn、133.9 eV 共鳴で(5.54 ± 0.10) × 

10
-3

 atoms/barn であった。実際の原子数密度は 5.81 × 10
-3

 atoms/barn であるため、30.6 eV

共鳴や 71 eV 共鳴に関しては 1%以内の誤差で原子数密度を求めることができている。

16.3 eV 共鳴に関して 5%ほど過小評価しているのは、16.3 eV 共鳴の透過率が 0.1 以下

であり、4.3.1.3 に記したようにこのような透過率が低い条件では散乱中性子の影響が非

常に大きいからである。また、133.9 eV 共鳴に関しても 5%ほど原子数密度を過小評価

している。この理由はダブルバンチ構造の揺らぎによるものであると考えられるが、そ

の詳細な議論については後ほど行う。 

 

 

図 4.20：107
Ag の 16.3 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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図 4.21：109
Ag の 30.6 eV 共鳴に対するフィッティング。 

 

 

 

図 4.22：109
Ag の 71 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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図 4.23：109
Ag の 133.9 eV 共鳴に対するフィッティング。 

 

 

 次に、Cu の解析結果について述べる。Cu の共鳴パラメータに関しては不確かな部分

が多く、Mughabghab [98]のデータや Oak Ridge National Laboratory (ORNL)のデータ [99]

など推奨されている値を用いても透過率の測定データと不一致を示すことがわかって

いる[100]。Mughabghabのデータは過去のデータ（WeigmannとWinter [101]、Julienら[102]、

Alvas ら[103]、Pandey と Garg [104]）に基づいたものである。一方の ORNL のデータは

ENDF/B-VII に収録予定である。図 4.24 に JENDL-4.0 及び Weigmann の共鳴パラメータ

を用いて 1 mm厚Cuの透過率を計算した結果を示す。Weigmannの共鳴パラメータの内、
63

Cu の 579 eV 共鳴、2038 eV 共鳴、2640 eV 共鳴、65
Cu の 230 eV 共鳴、2529 eV 共鳴の

値を使用し、他の準位の共鳴については JENDL-4.0 と同じにしてある。表 4.9 に

JENDL-4.0 の共鳴パラメータと本研究で使用した共鳴パラメータについてまとめたも

のを示す。2 つの計算値を比較すると、579 eV 共鳴において大きな違いがみられ、

Weigmann の値の方がより実験値に近いということがわかる。そのため、本研究におい

ては Cu の共鳴パラメータとして Weigmann の値を用いることとした。 
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図 4.24：JENDL-4.0 及び Weigmann の共鳴パラメータを用いて計算した Cu の透過率。下図は 63
Cu

の 579 eV 共鳴付近の拡大図。 

 

1.0

0.9

0.8

0.7

0.6

0.5

0.4

T
ra

n
s
m

is
s
io

n

806040200

TOF / s

1000200010000 500 200

Neutron energy / eV

 Exp.

 JENDL-4.0
 Weigmann

1.0

0.9

0.8

0.7

0.6

T
ra

n
s
m

is
s
io

n

45444342414039

TOF / s

500540580620

Neutron energy / eV

 Exp.

 JENDL-4.0
 Weigmann



第 4 章 核種密度定量化手法の検証実験 

130 

 

表 4.9：Cu の JENDL-4.0 の共鳴パラメータと本研究で使用した共鳴パラメータ。 

Isotope ER [eV] 
JENDL-4.0 [10] This work 

Γn [eV] Γγ [eV] Γn [eV] Γγ [eV] 

65
Cu 230 0.01776 0.245 0.0178 0.24 

63
Cu 579 0.59 0.485 0.86 0.485 

63
Cu 2038 42.6666 0.5 43.5 0.57 

65
Cu 2529 17.6 0.36 16.8 0.36 

63
Cu 2642 5.28 0.58 4.5 0.58 

 

 図 4.25～27 に Cu の 230 eV 共鳴、579 eV 共鳴、2038 eV 共鳴に対するフィッティン

グの結果を示す。230 eV 共鳴と 579 eV 共鳴に関してはその形状を再現できている。し

かし、2038 eV 共鳴に関してはフィッティングカーブが実験データより幅が広くなって

いる。これは核データの不確実性によるものであると考えられる。これらのフィッティ

ングから得られた原子数密度はそれぞれ、230 eV 共鳴で(8.05 ± 0.29) × 10
-3

 atoms/barn、

579 eV 共鳴で(8.09 ± 0.13) × 10
-3

 atoms/barn、2038 eV 共鳴で(7.77 ± 0.14) × 10
-3

 atoms/barn

であった。実際の原子数密度は 8.41 × 10
-3

 atoms/barn であり、230 eV 共鳴と 579 eV 共鳴

に対するフィッティングでは原子数密度を 5%程度過小評価している。この過小評価の

原因について、Ag 板に関する結果と共に次項で議論を行う。 

 

 

図 4.25：65
Cu の 230 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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図 4.26：63
Cu の 579 eV 共鳴に対するフィッティング。 

 

 

 

図 4.27：63
Cu の 2038 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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4.3.3.3 Ag 板及び Cu 板の 1 mm 厚試料の原子数密度分析結果に関する考察 

 Ta 箔の結果に関する議論の場合と同様に、フィッティングによって求められた Ag 板

の原子数密度を表 4.10 に、Cu 板のものを表 4.11 に示す。共鳴エネルギーが 100 eV 以

下の領域では、（強い共鳴である Ag の 16.3 eV 共鳴を除いて）原子数密度の推定値に関

する誤差は 1%程度である。一方で、100 eV を超えるエネルギーになると、（共鳴パラ

メータに不確実さがある 2038 eV 共鳴を除いて）この誤差は 5%程度まで増加する。Ta

箔での結果も含めて考えると、共鳴エネルギーが 100 eV 以下では原子数密度は 1%以内

の誤差で定量することが可能であり、100 eV を超えると誤差が 5%程度まで増加すると

いうことである。共鳴エネルギーに対して線形に誤差が増加しているわけではなく、100 

eV を境に誤差が急に増加している。この誤差の増加の原因を明らかにするため、共鳴

ディップに対する自然幅、Doppler 幅及びパルス関数の幅による寄与について考える。 

 

 

表 4.10：フィッティングにより求められた 1 mm 厚 Ag 板の原子数密度[85]。 

Sample 1 mm thick Ag plate 

Area density 

[×10
-3

 atoms/barn] 
5.81 

Resonance energy [eV] 16.3 30.6 71 133.9 

Isotope 107 109 109 109 

Natural abundance [%] 51.839 48.161 48.161 48.161 

Expected ΔΓ [eV] 

(ΔΓ /ΔR,single ) 

0.523 

(78.81%) 

0.491 

(65.05%) 

0.660 

(54.98%) 

1.12 

(54.06%) 

Expected ΔD [eV] 

(ΔD /ΔR,single ) 

0.616 

(92.75%) 

0.665 

(88.08 %) 

0.964 

(80.31 %) 

1.53 

(73.63 %) 

Expected ΔR,single [eV] 0.664 0.755 1.20 2.08 

Expected ΔR,double [eV] 

(ΔR,double /ΔR,single ) 

0.674 

(101.43%) 

0.800 

(105.95%) 

1.67 

(139.06%) 

3.79 

(182.20%) 

Estimated area density 

[×10
-3

 atoms/barn] 
5.53 ± 0.13 5.83 ± 0.17 5.83 ± 0.09 5.54 ± 0.10 

density Actual

density Estimated
 0.951 ± 0.022 1.003 ± 0.028 1.003 ± 0.016 0.954 ± 0.017 

 

 

 

 

 



第 4 章 核種密度定量化手法の検証実験 

133 

 

表 4.11：フィッティングにより求められた 1 mm 厚 Cu 板の原子数密度[85]。 

Sample 1 mm thick Cu plate 

Area density 

[×10
-3

 atoms/barn] 
8.41 

Resonance energy [eV] 230 579 2038 

Isotope 65 63 63 

Natural abundance [%] 30.85 69.15 69.15 

Expected ΔΓ [eV] 

(ΔΓ /ΔR,single ) 

0.545 

(20.15%) 

5.27 

(51.86%) 

82.6 

(78.28%) 

Expected ΔD [eV] 

(ΔD /ΔR,single ) 

1.31 

(48.29%) 

5.90 

(58.03 %) 

89.0 

(84.42 %) 

Expected ΔR,single [eV] 2.71 10.2 105 

Expected ΔR,double [eV] 

(ΔR,double /ΔR,single ) 

6.80 

(251.29%) 

26.9 

(265.04%) 

218 

(206.39%) 

Estimated area density 

[×10
-3

 atoms/barn] 
8.05 ± 0.29 8.09 ± 0.13 7.77 ± 0.14 

density Actual

density Estimated
 0.956 ± 0.035 0.961 ± 0.015 0.924 ± 0.017 

 

 共鳴エネルギーが 100 eV を超えてから、共鳴ディップの幅に対する ΔΓ及び ΔDの割

合が減少している。言い換えれば、パルス関数による幅の拡がりが支配的になっており、

ダブルバンチの影響が大きくなる 100 eV 以上のエネルギーではパルス関数に関する誤

差が分析結果に関する誤差に対して強く影響するようになる。つまり、この誤差はパル

ス関数に関係する要素によってもたらされている可能性がある。パルス関数そのもの、

つまりはモンテカルロシミュレーションで求めたパルス関数及びそのパラメータが実

際の値と大きくずれているとすると、共鳴エネルギーに対して誤差は線形で増加・減少

すると考える方が自然である。したがって、100 eV を境に誤差が急に増加するのは、

CT で測定しているダブルバンチの誤差が原因であると考えられる。誤差が増大するメ

カニズムは以下のように説明される。Ag 板や Cu 板に対するフィッティング結果をみる

と、ダブルバンチによって 2 つに分離している共鳴ディップの内、2 つ目の共鳴（TOF

の遅い方）のディップに関して計算値の方が測定値に比べて深めになっていることがわ

かる。これは、1 つ目の共鳴ディップ（TOF の早い方）の裾の部分が実際よりも長くな

っているため、2つ目の共鳴ディップがその影響で深くなってしまうためである。特に、

ダブルバンチで共鳴ディップが分離している場合は、この裾の効果が 2 つ目のディップ

の先端に作用するため、より過小評価が起こる方向に作用する。 

 Agの 30.6 eV共鳴及び 71 eV共鳴に対するフィッティングから求められた原子数密度
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は実際の原子数密度を 0.3%ほど過大評価している。試料からの散乱線や検出器の電気

的なノイズなどは密度を過小評価させる方向にのみ作用するため、過大評価してしまう

原因としては規格化における誤差や核データの誤差、統計的な誤差によるものが考えら

れる。統計的な誤差による過大評価のメカニズムは以下のように説明できる。透過型

N-RAS では、共鳴を外れた領域、言い換えるとベースラインの統計誤差が大きくなる。

密度をパラメータとしてフィッティングを行う場合、フィッティング関数がこの統計の

悪いベースラインに「引っ張られ」てしまう可能性がある。 

 

4.3.3.4 複数の厚さの試料に対するフィッティング 

 1 mm 厚試料の場合と同様に、Ag 板及び Cu 板の各厚さにおける透過率スペクトルか

ら原子数密度を求めた。ただし、63
Cu の 2038 eV 共鳴に関しては共鳴パラメータの誤差

が大きいと考えられることから、フィッティングは行わなかった。表 4.12 及び 13 にそ

れぞれの求められた原子数密度についてまとめたものを示す。それぞれの表には 1 mm

厚試料における結果も併せて載せている。厚さが異なる試料においても、共鳴エネルギ

ーが 100 eV 以下の場合には 1%以内の誤差で原子数密度を定量化できている。ただし、

2 mm 厚 Ag の 30.6 eV 共鳴に関しては透過率が 0.1 を下回るようになったので、散乱中

性子による影響が増大して誤差が 1%よりも大きくなっている。一方で、100 eV 以上の

場合には密度を過小評価しており、特に Cu の結果に関しては 10%前後過小評価してい

る場合がある。100 eV を超えて誤差が大きくなる主な原因は先にも述べたようにダブ

ルバンチの誤差である。 

 これまでの Ta 箔、Ag 板、Cu 板に対する原子数密度分析の結果をまとめる。図 4.28

に実際の密度と求めた密度の比を用いた共鳴エネルギーに対してプロットしたものを

示す。共鳴エネルギー100 eV 以下では、Ag の 16.3 eV 共鳴のような強い共鳴を除いて、

誤差 1%程度で原子数密度の定量化に成功している。共鳴ディップの幅を構成する要素

（自然幅、Doppler 幅、パルス関数の幅）に関する議論から、このエネルギー領域では

主に核データ（共鳴パラメータ）や温度の誤差がフィッティングで求めた密度の誤差に

反映されるということがわかっている。一方で、100 eV 以上では誤差が増大している。

同様に幅に関する議論から、この誤差の増大はダブルバンチの誤差が支配的であると考

えられる。 

 以上、Ta 箔のような薄い試料に対する透過率測定及び Ag 板のような試料に対する距

離を離した透過率測定に関して、100 eV 以下の共鳴エネルギーに対するフィッティン

グから誤差 1%程度で原子数密度を求めることができた。また、100 eV を超える共鳴エ

ネルギーに関してはダブルバンチプロファイルの誤差に起因して、求められた原子数密

度の誤差が増大することが判明した。 
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表 4.12：フィッティングにより求められた各厚さの Ag 板の原子数密度。括弧内の値は実際の密

度と求められた密度との比を表す。 

Thickness [mm] 1 2 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 5.81 11.7 

Estimated density 

[× 10
-3

 atoms/barn] 

16.3 eV 
5.53 ± 0.13

 

(0.951 ± 0.022) 

11.2 ± 0.18
 

(0.961 ± 0.015) 

30.6 eV 
5.83 ± 0.17

 

(1.003 ± 0.028) 

11.5 ± 0.10
 

(0.986 ± 0.009) 

71 eV 
5.83 ± 0.09

 

(1.003 ± 0.016) 

11.6 ± 0.08
 

(0.996 ± 0.007) 

133.9 eV 
5.54 ± 0.10

 

(0.954 ± 0.017) 

10.7 ± 0.18
 

(0.922 ± 0.015) 

 

 

 

表 4.13：フィッティングにより求められた各厚さの Cu 板の原子数密度。括弧内の値は実際の密

度と求められた密度との比を表す。 

Thickness [mm] 1 1.5 2 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 8.41 12.6 16.8 

Estimated density 

[× 10
-3

 atoms/barn] 

230 eV 
8.05 ± 0.29

 

(0.957 ± 0.035) 

10.9 ± 0.27
 

(0.861 ± 0.022) 

15.4 ± 0.21
 

(0.915 ± 0.013) 

579 eV 
8.09 ± 0.13

 

(0.961 ± 0.015) 

10.7 ± 0.14
 

(0.850 ± 0.010) 

15.5 ± 0.14
 

(0.922 ± 0.008) 

Thickness [mm] 3 5 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 25.3 42.1 

Estimated density 

[× 10
-3

 atoms/barn] 

230 eV 
22.0 ± 0.40

 

(0.871 ± 0.016) 

37.8 ± 0.50
 

(0.897 ± 0.012) 

579 eV 
23.2 ± 0.20

 

(0.916 ± 0.008) 

37.4 ± 1.61
 

(0.888 ± 0.038) 
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図 4.28：原子数密度の定量性の共鳴エネルギー依存性。 
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4.4 Black Resonance の適用によるバックグランド評価 

 ここまで、試料と検出器の距離を離した透過率測定を行い、原子数密度分析の定量性

の評価を行った。さらに定量性を上げるにはバックグランドの評価が不可欠であり、そ

の手法として Black Resonance（以下 BR）法がある。NOBORU では BR を用いたバック

グランド評価を行ったことはない。また、本来は GELINA や J-PARC/MLF/BL04 ANNRI

のような Good geometry を有する装置において使用されているものであり、NOBORU

のように Good geometry を構築できない装置における効果は未知数である。本研究では

イメージングに対する BR 法の効果の検証のため、NOBORU において BR によるバック

グランド測定及び Ag 板と Cu 板の原子数密度分析への適用を試みた。 

 

4.4.1 Black Resonance を利用したバックグランド評価の原理 

 試料と検出器がどれだけ離れていようともその両者が 1 本のビームライン上にのっ

ている限りは散乱中性子が検出器に到達する確率は 0 にはならない。また、γ 線に有感

な検出器を用いた場合、試料から飛来する γ 線と中性子の区別ができないため見掛けの

透過率が増加する。したがって、より高精度の測定を行うためには散乱中性子や γ 線と

いったバックグランド成分の評価を行い、透過率の補正を行う必要がある。 

 このようなバックグランドに対する評価方法として Black Resonance（BR）を用いた

手法がある。BR とは透過率がほとんど 0 となるような共鳴である。この BR をビーム

ライン上に設置して中性子スペクトルを測定することで、BR となる TOF（もしくはエ

ネルギー）点でのバックグランドレベルを評価することが可能である。つまりは、中性

子がほとんど飛んでこないような TOF 点において検出器が計数しているとすれば、そ

の計数は減速材から直接飛んできたものではなく試料から散乱された中性子もしくは γ

線に起因すると考える。複数の BR を測定することでバックグランド曲線を作成し、透

過率の補正に用いる。図 4.29 に BR によるバックグランド測定の一例を示す。複数の

BR によって広いエネルギー範囲におけるバックグランドレベルを測定し、それらを内

挿することでバックグランド曲線を作成する。BR に用いられる元素として Cd、Ag、

Mo、Co、Bi、Al、W、Na、S などが挙げられる[39]。透過率測定において、BR による

バックグランド測定は試料有り無し両方の条件に対して行われる。BR を用いない時の

カウント数を Cin(t)、Cout(t)（添え字の in は試料が設置されている条件を、out は試料が

設置されていない条件を表す）とし、BRによって作成されたバックグランド曲線をBin(t)、

Bout(t)とすると、補正された透過率 Trexpは以下のように表される。 

 
)()(

)()(

outout

inin
exp

tBtC

tBtC
Tr




       (4-9) 

すなわち、透過率測定では 1 つの条件に対して計 4 回の測定が必要ということである。

このようにしてバックグランドを評価し、透過率を補正することでより高精度な解析が
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可能となる。 

 

 

図 4.29：ISIS の INES で測定された BR スペクトル[39]。BR フィルターとして Cd、Ag、W、Co、

Bi を用いている。8 mm 厚の Cu 試料と BR フィルターを透過したスペクトルである。黒点は BR

によるバックグランドレベルを、破線はバックグランドレベルを内挿して求めたバックグランド

曲線である。 

 

4.4.2 BR フィルター 

 BR 測定を行うためによく用いられている核種のうち、本実験では Mn（55
Mn：340.7875 

eV）、W（186
W：18.83 eV）、Ta（181

Ta：4.28 eV）、Cd（113
Cd：0.1787 eV）を用いた。た

だし、Mn は単体ではなく、Mn を含む合金であるマンガニンを用いた。このマンガニ

ンの成分は Mn 12%、Cu 86%、Ni 2%である。それぞれの核種は透過率がほぼ 0 になる

ような厚さにして使用する。表 4.14 にそれぞれの核種の厚さを示す。また、図 4.30 に

NOBORU で使用した場合の BR フィルターの透過率の計算値を示す。 

 

 

表 4.14：BR フィルターに用いた核種と厚さ。 

Nuclide 
55

M (in Manganin) 
186

W 
181

Ta 
113

Cd 

Energy [eV] 340.7875 18.83 4.28 0.1787 

Thickness [mm] 6 0.7 0.149 0.25 
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図 4.30：BR フィルターの透過率の計算値。 

 

4.4.3 実験 

4.4.3.1 実験概要 

 実験は 2014 年 5 月に J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において行った。この時のビーム

パワーは 300 kW であった。本実験では γ 線フィルター及びフレームオーバーラップチ

ョッパーを使用していない。これまでの実験ではフレームオーバーラップを防ぐ目的で

ビーム出口に Cd 板を設置していたが、本実験では BR フィルターに Cd を使用するこ

とから 3 mm 厚ボロンゴムを使用した。検出器の数え落としを防ぐ目的でロータリーコ

リメータ「小」を使用している。ビーム条件について表 4.15 にまとめる。検出器はこ

れまでと同様に GEM 検出器を使用している。検出器及び試料の詳細については 4.3.2.2

及び 4.3.2.3 で述べる。 

 

 

表 4.15：BR によるバックグランド実験のビーム条件。 

Experimental date 2013/5/22 – 26 

Beam-line J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 

Beam power 300 kW 

Rotary Collimator Small 

Beam size 10 × 10 cm
2
 

Filters Not in use 

Frame-overlap chopper Not in use 
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4.4.3.2 GEM 検出器 

 本実験で用いた GEM 検出器は 2012年及び 2013 年の実験で使用されたものとは異な

る。これまで用いられていた GEM 検出器は読み出し基盤で使用されていた ASIC の不

具合により、一部のストリップが使用できない状態であった。本実験で用いたのは正常

に動作する ASIC を選別して読み出し基盤に取り付けた改良型である。チェンバーの構

成は、B-GEM は 2 枚（0.8 µm 厚のもの）、Normal GEM は 2 枚である。図 4.31 に改良さ

れた GEM 検出器の外観を示す。 

 

 

図 4.31：改良された GEM 検出器の外観。 

 

4.4.3.3 試料 

 本実験では BR によるバックグランド測定に加えて、原子数密度分析への適用も試み

る。試料は 2013 年の Ag 板及び Cu 板に対する原子数密度分析実験に使用したものと同

じ 1 mm 厚 Ag 板と 1 mm 厚 Cu 板を選んだ。それぞれの詳細は表 4.7 及び 4.8 に示され

ている。 

 

4.4.3.4 試料、BR フィルター及び検出器のセットアップ 

 図 4.32 に試料と BR フィルター、検出器のセットアップの概略図を、図 4.33 に写真

を示す。試料は Al 製の試料ホルダーで固定し、検出器との距離 53 cm の位置にセット
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した。BR フィルターはビーム出口のすぐ下流側に設置している。また、検出器の検出

面の中心、BR フィルターの中心、ビームラインの中心が一致するように検出器とセッ

トしている。この実験では、減速材からの飛行距離は 14.5 m であった。 

 

 

 

図 4.32：試料、BR フィルター及び検出器のセットアップの概略図。 

 

 

 

図 4.33：試料、BR フィルター及び検出器のセットアップの様子。 
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4.4.4 解析 

4.4.4.1 BR フィルターの透過スペクトル 

 まず、BR フィルターを透過した中性子スペクトルの測定を行い、バックグランドの

評価を行う。4.1.2 で説明したように、BR による透過率の補正を行うためには試料があ

る状態と無い状態におけるバックグランドの測定を行う必要がある。つまり、本実験で

は BR フィルターのみを置いた状態、BR フィルターに加えて Ag 板及び Cu 板を置いた

状態における中性子スペクトルの測定を行った。図 4.34 に各条件における中性子スペ

クトルを示す。規格化は陽子ビーム強度の積分値で行った。Mn、W 及び Ta の共鳴ディ

ップ測定ではTOFのビン幅は 1 µsで測定を行い、Cdに対しては 10 µsで測定している。 

 

 

図 4.34：BR フィルターを透過した中性子スペクトル。 
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何れの共鳴も計算では BR 点において透過率が 0.1%を下回るようになっているが、測

定結果は透過率が 1%程度である。また、エネルギーが高いほどバックグランドレベル

が高い傾向となっている。 

 各共鳴ディップの先端を曲線で繋ぎ、バックグランド曲線を作成する。本研究では以

下に示す指数関数をフィッティング曲線として使用した。 

    tofAytofB  exp0      (4-10) 

ここで、y0、A 及び λはフィッティングパラメータとして扱っている。図 4.35 にバック

グランド曲線を示す。Ta の 4.28 eV 共鳴の前後で異なるフィッティング関数のパラメー

タを使用している。表 4.16 にバックグランド曲線のパラメータを示す。 

 

 

図 4.35：BR フィルターを透過した中性子スペクトルから求めたバックグランド曲線。 

 

表 4.16：バックグランド曲線のパラメータ。 

Parameters BR filter BR filter with Cu BR filter with Ag 

below 4.28 eV of Ta 

y0 1.89 × 10
-5

 1.68 × 10
-5

 1.48 × 10
-5

 

A 1.98 × 10
-4

 8.08 × 10
-4

 1.67 × 10
-4

 

λ 1.50 × 10
-2

 4.44 × 10
-2

 1.34 × 10
-2

 

above 4.28 eV of Ta 

y0 7.53 × 10
-9

 6.27 × 10
-9

 8.48 × 10
-9

 

A 4.99 × 10
-5

 4.77 × 10
-5

 4.36 × 10
-5

 

λ 1.86 × 10
-3

 1.99 × 10
-3

 2.06 × 10
-3
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4.4.4.2 Ag 板及び Cu 板の透過スペクトル 

 図 4.36に 1 mm厚Ag板の透過中性子スペクトルと 4.4.3.1で求めたバックグランド曲

線を併せて示す。TOF のビン幅は 150 ns であり、カウント数の規格化は陽子ビームの

積分値で行っている。試料がある場合及びない場合の透過スペクトルに比べて、バック

グランドレベルは約 1%程度である。式(4-9)に従って透過率の補正を行った。図 4.37 に

補正前後の透過率スペクトルと REFIT で計算した理論的な透過率スペクトルを示す。

460 µs 付近の 5.19 eV 共鳴では理論値との大きな差がみられる。4.3.1.3 における議論で

は、透過率が 0 に近い場合、試料からの散乱中性子の混入による影響が顕著になること

を述べた。つまり、5.19 eV 共鳴における透過率の増加は、各共鳴エネルギーにおける

散乱中性子の影響を BR では評価できない可能性を示唆している。共鳴エネルギーにお

ける散乱中性子の数と共鳴と離れたエネルギーにおける散乱中性子の数が大きく異な

る場合、散乱中性子に起因するバックグランドはエネルギーに対して滑らかに変化しな

いため、バックグランドを評価することは困難である。NOBORUのような good geometry

を構築できない環境では BR の適用によって、透過率がほぼ 0 になるような共鳴スペク

トルの補正は困難であると考えられる。 

 同様に、図 4.38 に 1 mm 厚 Cu 板の透過中性子スペクトルとバックグランド曲線を併

せて示す。TOF のビン幅は 40 ns である。高エネルギーにおいて検出器の感度に時間変

化が見られたことから、この場合はカウント数の規格化に陽子ビーム強度を用いずに、

検出面のうち試料を見ていない領域のカウント数を用いて試料ありのスペクトルと試

料なしのスペクトルの規格化を行った。また、バックグランド曲線との規格化を行うた

めに、陽子ビーム強度を用いて規格化を行った Ag 板測定における試料無しの透過スペ

クトルの強度に、本測定の試料無しの透過スペクトルの強度が合うように調整した。バ

ックグランドレベルは数%程度である。また、試料の有無によってバックグランド曲線

の大小が逆転しているのは、この領域が BR を外挿した領域であるため、誤差が大きい

からであると考えられる。図 4.39 に補正前後の透過率スペクトルと REFIT で計算した

理論的な透過率スペクトルを示す。TOF が 30 µs 以下の領域において、補正前後の透過

率の差が大きくなっている。これは先に述べたバックグランド曲線の誤差が大きいと考

えられる。また、ベースラインが理論値と測定値ではずれがあり、これは規格化の誤差

によるものであると考えられる。 

 

  



第 4 章 核種密度定量化手法の検証実験 

145 

 

 

 

図 4.36：1 mm 厚 Ag 板の透過中性子スペクトルとバックグランド曲線。 

 

 

 

図 4.37：1 mm 厚 Ag 板の補正前後の透過率と理論値。 
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図 4.38：1 mm 厚 Cu 板の透過中性子スペクトルとバックグランド曲線。 

 

 

 

図 4.39：1 mm 厚 Cu 板の補正前後の透過率と理論値。 
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4.4.4.3 補正された透過率に対するフィッティング 

 補正した透過率に対して REFIT を用いてフィッティングを行った。なお、透過率が

0.1 を下回るような共鳴ディップに関しては定量性が悪化することがわかっているので、

透過率が 0.3 から 0.7 程度の共鳴ディップに対してフィッティングを行った。用いた共

鳴パラメータは JENDL-4.0 の値を、Cu の一部の共鳴に関しては 4.3.3.2 で述べたとおり

Weigmannの値を用いた。試料温度は 300 Kとして計算している。図 4.40に補正した 109
Ag

の 71 eV 共鳴、図 4.41 に 109
Ag の 133.9 eV 共鳴、図 4.42 に 63

Cu の 579 eV 共鳴に対する

フィッティング結果を示す。フィッティングの結果求められた核種の面密度はそれぞれ、
109

Ag の 71 eV 共鳴に対して(5.76 ± 0.15) × 10
-3

 atoms/barn、109
Ag の 133.9 eV 共鳴に対し

て(5.18 ± 0.18) × 10
-3

 atoms/barn、63
Cuの579 eV共鳴に対して(5.47 ± 0.76) × 10

-3
 atoms/barn

であった。表 4.17 に求められた核種の面密度を示す。表 4.17 には補正していない透過

率に対するフィッティングによる結果も併せて示している。先の実験結果に比べて全般

に定量性が悪化している。これは検出器の感度の時間変化に起因する規格化定数の誤差

が原因である。Ag 板の結果に着目すると、補正した透過率により求めた原子数密度は

補正していない場合に比べて 0.1 ~ 0.3%増加している。また、Cu 板の結果に関しては補

正した透過率に対する原子数密度が 2%程度増加している。これらの値はフィッティン

グにおける誤差と同じ程度のオーダーである。つまり、本実験で用いた体系においては、

BR を用いたバックグランド評価は原子数密度分析に対して有効でないことがわかった。 

 

  

図 4.40：補正した 109
Ag の 71 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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図 4.41：補正した 109
Ag の 133.9 eV 共鳴に対するフィッティング。 

 

 

図 4.42：補正した 63
Cu の 579 eV 共鳴に対するフィッティング。 
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表 4.17：補正した透過率に対するフィッティングにより求められた Ag 板及び Cu 板の原子数密

度。括弧内の値は実際の密度と求められた密度との比を表す。 

Sample 1 mm-thick Ag 1 mm-thick Cu 

Area density [× 10
-3

 atoms/barn] 5.81 8.41 

Resonance energy [ eV] 71 133.9 579 

Estimated density 

[× 10
-3

 atoms/barn] 

Correction 
5.76 ± 0.15

 

(0.991 ± 0.026) 

5.18 ± 0.18
 

(0.891 ± 0.031) 

5.47 ± 0.76
 

(0.650 ± 0.090) 

No correction 
5.76 ± 0.16

 

(0.990 ± 0.027) 

5.16 ± 0.19
 

(0.888 ± 0.033) 

5.31 ± 0.15
 

(0.631 ± 0.018) 

 

 

4.5 第 4 章のまとめ 

 本章では、NOBORU において行った透過型 N-RAS 実験及び、第 3 章で説明した解析

システムを用いて行った原子数密度分析について説明を行った。また、透過型 N-RAS

実験ではこれまで中性子イメージングの分野では取り入れていなかった実験手法を取

り入れ、原子数密度分析における定量性の改善を試みた。それらの実験手法は試料と検

出器を離して設置して試料からの散乱中性子の影響を低減する手法及びBRフィルター

を用いてバックグランド評価を行う手法である。 

 まずは、NOBORU において 10 µm 厚の薄い Ta 箔に対する透過型 N-RAS 実験及び原

子数密度分析を行った。薄い試料では試料からの散乱中性子の影響が少ないとして、こ

の実験においては試料を離した測定及びBRフィルターによるバックグランド評価は行

っていない。この実験及びこれ以降の実験では GEM 検出器を用いている。測定された

透過率に対して、共鳴パラメータとして JENDL-4.0 の値を用いて REFIT によるスペク

トルフィッティングを行ったところ、181
Ta の 4.28 eV 共鳴及び 10.36 eV 共鳴に関して誤

差 1%以内で核種の面密度を求めることができた。 

 次に、より高い共鳴エネルギーに対して原子数密度分析の定量性を評価するため、複

数の厚さの Ag 板及び Cu 板に対する透過型 N-RAS 実験及び原子数密度分析を行った。

この実験で用いた試料の厚さは mm オーダーであるため、試料からの散乱中性子の影響

が大きいことが予想される。そのため、この実験に対しては試料の距離を離した実験を

適用することとし、実験に先立ってモンテカルロシミュレーションを用いて最適な試料

位置の決定を行った。この計算によって、試料と検出器の距離を 20 cm 離せば散乱中性

子の影響の距離による変化がそれ以上見られなくなることがわかった。また、この体系

においては入射中性子に対する散乱中性子の割合は 0.5%前後であり、透過率から推定

される原子数密度に対する影響としては透過率 50%の場合には約 1.5%である。シミュ

レーション計算から決定した体系において透過型 N-RAS 実験を行い、REFIT による原
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子数密度分析を行った。Ag に関しては共鳴パラメータとして JENDL-4.0 の値を用いて、

Cu に関しては Weigmann の値を用いている。解析の結果、共鳴エネルギーが 100 eV 以

下の場合には Ta の場合と同様に強い共鳴を除けば誤差 1%程度で密度を求めることが

できた。一方で、100 eV 以上のエネルギーの共鳴ディップに対する解析においては、

誤差が 5%以上に増加することがわかった。100 eV 以上のエネルギー領域では陽子ビー

ムのダブルバンチ構造が共鳴ディップに対して現れ始めている。また、このエネルギー

領域においては、共鳴ディップの幅を構成する成分としてパルス関数の寄与が支配的で

あり、共鳴の自然幅や Doppler 幅の寄与は大きくない。つまり、100 eV 以上の領域で誤

差が増大した原因としては陽子パルスの幅の誤差が支配的であると考えられる。 

 NOBORU における透過型 N-RAS 測定によって、薄い試料の場合、もしくは試料距離

を離した場合、共鳴エネルギーが 100 eV 以下では誤差 1%程度で原子数密度を定量する

ことに成功した。共鳴エネルギーが 100 eV 以上では陽子ビームのダブルバンチ構造の

誤差の影響で原子数密度による誤差が 5%以上に増加することがわかった。 

 試料からの散乱中性子によるバックグランド評価を行い密度分析の定量性を改善さ

せるため、BR を利用した測定による透過率補正を試みた。BR フィルター用の核種と

して、本研究では Mn（マンガニンに含まれる）、W、Ta 及び Cd を使用している。この

BR フィルターを用いて、NOBORU においてバックグランド測定を行い、1 mm 厚の Ag

及び Cu の透過率補正を試みた。BR フィルターを透過した中性子のスペクトルにおい

て、BR 点における中性子カウント数はベースラインのカウント数と比較して 1%程度

であることがわかった。つまり、バックグランドレベルは約 1%ということである。複

数の BR 点を曲線で繋ぎ、バックグランド曲線を作成した。このバックグランド曲線を

用いて Ag 及び Cu の透過率の補正を行った。1 mm 厚の Ag 試料の 5.19 eV 共鳴は BR

であるが、補正後の共鳴ディップの透過率はほぼ 0にはならなかった。つまり、NOBORU

のような good geometry を構築できない体系では強い共鳴に関する散乱中性子の評価は

できないということがわかった。また、補正をした透過率と補正をしていない透過率に

対する共鳴ディップへのフィッティングから原子数密度を求めたところ、Ag に対して

は 0.1 ~ 0.3%、Cu に対しては 2%程度原子数密度の定量性が改善された。しかし、これ

らの値はフィッティングによる誤差の範囲内であり、本実験に対しては定量化の精度向

上に対して BR 法の効果があるということは言えない。 
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第 5 章 原子数密度イメージングへの応用 

 

 本章では、第 4 章で評価した解析システム及び実験手法を実際にイメージング実験に

適用した結果について述べる。NOBORU において、複数の核種を含んだ鉛フリーはん

だを用いたイメージング用試料に対して 2次元検出器による透過型N-RAS測定を行う。

本研究以前のイメージング実験においては試料を検出器に付けた状態で透過測定を行

っていたが、これまでに評価したように定量的な原子数密度測定のためには試料の距離

を離した測定が必要である。ここでの実験では、第 4 章で説明したように試料を検出器

から離して測定を行い、原子数密度の定量化を試みた。また、測定した位置ごとの透過

率スペクトルに対し解析システムによるフィッティングを行うことで、試料に含まれる

核種の量を求めてマッピングを行う。これにより、本研究で開発・評価した解析システ

ム・測定手法の透過型 N-RAS による定量的なイメージングへの有用性を示す。 

 

5.1 BL10 における鉛フリーはんだの組成イメージング 

 原子数密度分布のイメージングに求められるのは、複数の核種を含む試料の中にどの

核種がどの割合で含まれているのか、その情報を位置ごとに定量することである。本研

究で開発した解析システム・実験手法のイメージングに対する有用性を示すために、複

数の核種を含む鉛フリーはんだを測定試料として選定した。用意した鉛フリーはんだ試

料の詳細と透過型 N-RAS イメージング実験について説明する。 

 

5.1.1 鉛フリーはんだのイメージング試料 

 いわゆる一般的なはんだは鉛とスズの合金であり、主に電子回路の基板に電子部品を

搭載するために用いられている。しかし、鉛は人体に対して有害であり、環境への悪影

響も懸念されるため、鉛を使用しない鉛フリーはんだが開発されている。はんだは（ブ

レッドボードなどを除く）全ての電子回路に用いられており、はんだに対する N-RAS

イメージングが可能となれば、将来的にはそれらを搭載した製品に対しての温度イメー

ジングなども実施できると考えられる。本実験に用いた鉛フリーはんだは主成分がスズ

であり、銀と銅を含んでいる。その組成比は Sn96.5-Ag3-Cu0.5 (%)である。また、形状

は線状であり直径は 0.8 mm である。このままではイメージング用のテスト試料として

適した形状とは言えないので、このはんだをアルミフレームにコイル状にできるだけ隙

間なく巻きつけることで面積を持たせた。また、位置によって巻き数を変えることで実

効的な厚さを変化させ、イメージング試料として意味を持たせた。図 5.1 に鉛フリーは

んだを用いたイメージング試料の写真を示す。向かって左側（図中の赤い括弧で示した

領域）の巻き数を 3 巻（4.8 mm 厚）とし、右側（図中の青い括弧で示した領域）の巻



第 5 章 核種密度イメージングへの応用 

152 

 

き数を 2 巻（3.2 mm 厚）としてある。 

 ここで、はんだによって作られた面の実効的な厚さについて考える。はんだは断面が

円形であるから、その直径が即ち試料の厚さとはならない。直径が 0.8 mm の円の断面

積は(0.4
2
 × 円周率)であるから、つまり 0.50 mm

2である。したがって、実効厚さは 0.50/0.8 

= 0.628 mm となる。ゆえに、試料の左側の実効厚さは 2.51 mm、右側は 3.77 mm となる。

表 5.1 に試料に含まれる核種とその組成及び面密度を示す。ここで示している面密度は

上記の実効厚さを基に導出した値である。ただし、これらの密度ははんだが隙間なく巻

かれていると仮定した場合の値である。はんだは手作業で巻いているため、実際の実効

厚さはこれよりも薄く、つまりそれぞれの核種の面密度も少なくなることに注意する必

要がある。また、はんだは柔らかいために細長く伸びる可能がある。 

 

 

表 5.1：鉛フリーはんだ試料に含まれる核種組成及び面密度。 

Element Isotope N. A. [%] Ratio 
Area density [atoms/barn] 

3.2 mm 4.8 mm 

Sn (96.5%) 

112 0.97 0.00936 8.79 × 10
-5

 1.32 × 10
-4

 

114 0.66 0.00637 5.98 × 10
-5

 8.97 × 10
-5

 

115 0.34 0.00328 3.08 × 10
-5

 4.62 × 10
-5

 

116 14.54 0.14031 1.32 × 10
-3

 1.98 × 10
-3

 

117 7.68 0.07411 6.96 × 10
-4

 1.04 × 10
-3

 

118 24.22 0.23372 2.19 × 10
-3

 3.29 × 10
-3

 

119 8.59 0.08289 7.78 × 10
-4

 1.17 × 10
-3

 

120 32.58 0.31440 2.95 × 10
-3

 4.43 × 10
-3

 

122 4.63 0.04468 4.19 × 10
-4

 6.29 × 10
-4

 

124 5.79 0.05587 5.24 × 10
-4

 7.87 × 10
-4

 

Ag (3%) 
107 51.839 0.01555 2.29 × 10

-4
 3.43 × 10

-4
 

109 48.161 0.01445 2.13 × 10
-4

 3.19 × 10
-4

 

Cu (0.5%) 
63 69.15 0.00346 7.36 × 10

-5
 1.10 × 10

-4
 

65 30.85 0.00154 3.28 × 10
-5

 4.92 × 10
-5

 

Total    9.61 × 10
-3

 1.44 × 10
-2
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図 5.1：鉛フリーはんだのイメージング試料。左図は正面から、中央図は横から、右図は上から

見た様子である。正面から見た写真において左の赤い括弧の領域（約 3 cm）が 3 巻（4.8 mm 厚）

で、右の青い括弧の領域（約 4.5 cm）が 2 巻（3.2 mm 厚）である。 

 

 

5.1.2 実験 

5.1.2.1 実験概要 

 実験は 2014 年 5 月に J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において、第 4 章で説明した BR

に関する実験と同じマシンタイムにおいて行っている。ビーム条件や検出器に関しては

4.4.2 で説明した通りである。また、試料に関しては 5.5.1 にて説明した鉛フリーはんだ

を用いたイメージング用試料を用いている。 

 

5.1.2.2 試料と検出器のセットアップ 

 図 5.2にイメージング試料と検出器のセットアップの概略図を、図 5.3に写真を示す。

実験体系は 4.4.3.4 で説明した体系とほぼ同じであるが、イメージング試料は Al 製の試

料ホルダーで固定し、検出器との距離 53 cm の位置にセットした。この時、この距離に

起因する画像のボケについて考える。画像の不鮮明度 Ugは次の式で表される[105]。 

 
 

 Ll

DLl
U g




1
       (5-1) 

ここで、L はダイヤフラムから検出器までの距離、D はダイヤフラムの開口寸法（つま

りコリメータ径）、l は試料と検出器間の距離である。本実験の場合、L = 650 cm、D = 1 

cm、l = 53 cm であり、画像の不鮮明さは 0.75 mm となる。この値は GEM 検出器の分解

能とほぼ同じ大きさである。また、検出器の検出面の中心、BR フィルターの中心、ビ

ームラインの中心が一致するように検出器とセットしている。検出器から見て試料の左

3 巻 2 巻 
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側が厚さ 4.8 mm の領域、右側が厚さ 3.2 mm の領域になっている。この実験では、減速

材からの飛行距離は 14.5 m であった。 

 

 

 

図 5.2：イメージング試料と検出器のセットアップの概略図。 

 

 

 

図 5.3：イメージング試料と検出器のセットアップの様子。写真には第 4 章で説明した BR フィ

ルターが写っているが、本章における解析では使用していない。 
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5.1.3 解析 

5.1.3.1 透過画像 

 中性子の透過率をマッピングすることで、試料内の物質の密度差をイメージング（ラ

ジオグラフィ）することが可能である。フィッティングによるピクセル毎の解析を行う

前に、ラジオグラフィによってピクセルと試料の位置関係を把握しておく。 

 図 5.4 に試料のラジオグラフィ画像を示す。この画像は検出器から試料を見た状態に

なっている。ここで、TOF 0 ~ 600 µs の範囲のカウント数を積分している。これは中性

子エネルギーに換算すると、おおよそ 3 eV 以上の領域である。x がおおよそ 30 ~ 70 の

領域が試料厚さ 4.8 mm に対応しており、x がおおよそ 70 以上の領域が試料厚さ 3.2 mm

に対応している。このラジオグラフィ画像は 3 eV 以上のエネルギー領域の透過率の平

均値であるため、共鳴があるエネルギー領域と共鳴がないエネルギー領域のすべてを含

んでいる。 

 共鳴のあるエネルギー領域のみを選択してラジオグラフィを行えば、よりコントラス

トの強い画像が取得できる。図 5.5 に Ag の 16.3 eV 共鳴付近のエネルギー領域における

試料のラジオグラフィ画像を示す。TOF 258 ~ 267 µs の範囲のカウント数を積分してい

る。積分を行う TOF の範囲が狭いため、統計が悪くピクセルごとの透過率のバラつき

が大きいが、図 5.4 よりもコントラストは強く出ている。 

 

  

図 5.4：試料のラジオグラフィ（中性子エネルギー3 eV 以上）。1 ピクセルのサイズは 0.8 mm で

ある。 
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図 5.5：試料のラジオグラフィ（中性子エネルギー16.3 eV 付近）。1 ピクセルのサイズは 0.8 mm

である。 

 

 

 また、図 5.4 及び 5.5 に示した透過率の分布を y : 5 ~ 120 の範囲で平均して位置 x に

対してプロットしたものを図 5.6 に示す。この分布を見ても、x: 30 ~ 70 の範囲では試料

厚さが 4.8 mm であり、70 以上の領域では試料厚さは 3.2 mm であることがわかる。ま

た、共鳴付近のエネルギー領域を選んでラジオグラフィを行った方が、コントラストが

大きくなることも確認できる。試料が存在しないと思われる x = 20 付近において透過率

が 1 を超えているのは、試料からの散乱中性子によって試料がない領域において中性子

カウント数が増加しているためである。 

 今後の解析においては、この位置情報を利用してピクセルごとの透過率スペクトルに

対するフィッティングの初期値を決めていく。 
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図 5.6：平均透過率の 1 次元分布。1 ピクセルのサイズは 0.8 mm 

 

 

5.1.3.2 測定された透過率スペクトル 

 イメージングに先立って、広い試料範囲の透過率スペクトルの解析を行う。この試料

では、試料厚さが 3.2 mm と 4.8 mm の 2 つの領域があるため、それぞれの透過率スペク

トルを求めて解析を行い、その結果をピクセルごとのフィッティングに利用する。試料

厚さ 4.8 mm の領域を図 5.4 及び 5.5 から x : 35 ~ 65、y : 10 ~ 115 とし、試料厚さ 3.2 mm

の領域を x : 75 ~ 120、y : 10 ~ 115 として、その範囲における平均の透過率スペクトルを

求めた。図 5.7 にそれぞれの透過率スペクトルを示す。ここで、規格化は陽子ビームの

時間積分強度を用いて行っている。また、TOF のビン幅は 150 ns である。260 µs 付近

の共鳴は 107
Ag の 16.3 eV 共鳴、460 µs 付近の共鳴は 109

Ag の 5.19 eV 共鳴である。それ

より高いエネルギーの共鳴が複数確認できる。これらの共鳴を見るために、図 5.8 に 200 

µs までの拡大図を示す。図 5.8 には Sn 及び Ag による共鳴が出現する位置を示してい

る。おおよそ 40 eV（TOF ~ 170 µs）以上の領域において Sn の多数の共鳴が確認できて

いる。Cu は含有量が少ないために共鳴ディップは確認できない。 
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図 5.7：試料厚さが異なる領域における透過率スペクトル。 

 

 

 

図 5.8：試料厚さが異なる領域における透過率スペクトルの拡大図。 
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5.1.3.3 REFIT によるフィッティング 

 観測された Ag 及び Sn の共鳴ディップに対して解析を行い、試料の面密度及び組成

比を求める。共鳴パラメータとして、主に JENDL-4.0 の値を用いるが、第 4 章で説明し

たように Cu の一部の共鳴に関しては Weigmann の値を用いる。なお、Sn は同位体が多

いが、現状ではそれらの正確な核データが揃っていない状態である。Sn の同位体の正

確な核データを求めるために、現在 J-PARC/MLF/BL04 ANNRI において中性子捕獲断面

積測定が行われている最中であり、いくつかの未知の共鳴も発見されている[106]。よ

って、REFIT で計算した Sn の共鳴ディップと測定された共鳴ディップが一致しないこ

とが多いと考えられる。そのため、Sn の共鳴に対する解析に関しては、REFIT による

計算値に近いものを選択してフィッティングを行っていく。 

 まず、107
Ag の 16.3 eV 共鳴及び 118

Sn の 45.75 eV 共鳴に対してフィッティングを行っ

た。この時、試料温度は 300 K として計算している。また、試料は合金であるが、各元

素の Debye 温度に関しては単体の場合と同じ値を用いている。Sn、Ag、Cu の Debye 温

度はそれぞれ 200、225、343 K とした[65]。図 5.9 に試料厚さが 3.2 mm の場合の 107
Ag

の 16.3 eV 共鳴に対するフィッティング結果を、図 5.10 に 118
Sn の 45.75 eV 共鳴に対す

るフィッティング結果を示す。107
Ag の 16.3 eV 共鳴から求められた 107

Ag の面密度は

(1.04 ± 0.03) × 10
-4

 atoms/barn であり、118
Sn の 45.75 eV 共鳴から求められた 118

Sn の面密

度は(1.41 ± 0.06) × 10
-3

 atoms/barn であった。試料厚さが 3.2 mmの場合、予想される 107
Ag

の面密度は 2.29 × 10
-4

 atoms/barn であり、118
Sn の面密度は 2.19 × 10

-3
 atoms/barn である

から、それぞれ半分近い値である。また、図 5.11 に試料厚さが 4.8 mm の場合の 107
Ag

の 16.3 eV 共鳴に対するフィッティング結果を、図 5.12 に 118
Sn の 45.75 eV 共鳴に対す

るフィッティング結果を示す。107
Ag の 16.3 eV 共鳴から求められた 107

Ag の面密度は

(1.51 ± 0.03) × 10
-4

 atoms/barn であり、118
Sn の 45.75 eV 共鳴から求められた 118

Sn の面密

度は(2.40 ± 0.08) × 10
-3

 atoms/barnであった。試料厚さが 4.8 mmの場合、予想される 107
Ag

の面密度は 3.43 × 10
-4

 atoms/barn であり、118
Sn の面密度は 3.29 × 10

-3
 atoms/barn である

から、この場合もそれぞれ半分近い値である。 

 これら求めた原子数密度をまとめたものを表 5.2 に示す。5.1.1 で述べたように、はん

だを巻いた際に生じる隙間及び伸びにより面密度は低下する。第 4 章で説明した Ag 板

に対する原子数密度分析では、100 eV 以下のエネルギーの場合 1 mm 厚の Ag 板（面密

度：5.81 × 10
-3

 atoms/barn）を誤差 1%程度で定量できている。ここで求めた鉛フリーは

んだに含まれる Ag の密度に関しても、おおよそ同じ程度の誤差で導出できていると考

えられる。したがって、この解析で求めた面密度が実効的な面密度である。また、107
Ag

と 118
Sn で誤差に違いがあるのは、118

Sn の共鳴パラメータにおける誤差が原因であると

考えられる。 
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図 5.9：107
Ag の 16.3 eV 共鳴に対するフィッティング（試料厚さ 3.2 mm）。 

 

 

図 5.10：118
Sn の 45.75 eV 共鳴に対するフィッティング（試料厚さ 3.2 mm）。 
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図 5.11：107
Ag の 16.3 eV 共鳴に対するフィッティング（試料厚さ 4.8 mm）。 

 

 

図 5.12：118
Sn の 45.75 eV 共鳴に対するフィッティング（試料厚さ 4.8 mm）。 
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表 5.2：フィッティングにより求めた 107
Ag 及び 118

Sn の面密度。括弧内の値は予測される密度と

求められた密度との比を表す。 

Thickness [mm] 3.2 4.8 

Expected area density of 
107

Ag 

[× 10
-4

 atoms/barn] 
2.29 3.43 

Resonance energy [eV] 16.3 

Estimated area density of 
107

Ag 

[× 10
-4

 atoms/barn] 

1.04 ± 0.03 

(0.45 ± 0.01) 

1.51 ± 0.03 

(0.44 ± 0.01) 

Expected area density of 
118

Sn 

[× 10
-3

 atoms/barn] 
2.19 3.29 

Resonance energy [eV] 45.75 

Estimated area density of 
118

Sn 

[× 10
-3

 atoms/barn] 

1.41 ± 0.06 

(0.64 ± 0.03) 

2.40 ± 0.08 

(0.73 ± 0.02) 
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5.1.3.4 原子数密度イメージング 

 検出器のピクセルごとの透過率スペクトルに対してフィッティングを行って原子数

密度を求め、マッピングを行った。REFIT では試料の面密度に核種の組成比を掛けた値

がその核種の面密度となる。ここでは、試料の面密度のパラメータは固定し、核種の組

成比のパラメータをフィッティングパラメータとして扱っている。また、このフィッテ

ィングにおいて用いた共鳴パラメータや試料の温度は 5.1.3.3 で述べた通りである。た

だし、1 ピクセルでの統計量が少なかったため、8 × 8 ピクセルのカウント数を足し合わ

せて 1 ピクセル分のデータとした。つまり、1 ピクセルあたりの統計量は 64 倍に増加

しているが、画像の分解能は 1/8 に低下している。GEM 検出器の分解能は 0.8 mm であ

るから、このイメージングにおける 1 ピクセルのサイズは 6.4 mm である。 

 図 5.13 に 107
Ag の 16.3 eV 共鳴を用いて求めた 107

Ag の面密度分布を示す。この画像

は検出器から試料を見た状態となっている。ここで、x 方向の 1 ピクセルから 3 ピクセ

ルまでは試料のセッティングや図 5.4 及び 5.5 に示したラジオグラフィの結果から、試

料が写っていない領域であると判断しフィッティングは行っていない。求めた密度をx : 

2 ~ 15 の範囲で積分してプロットしたものを図 5.14 に示す。また、同様に、図 5.15 に
118

Sn の 45.75 eV 共鳴を用いて求めた 118
Sn の面密度分布を、図 5.16 に密度の 1 次元分布

を示す。それぞれの結果を見ると、x = 9 付近を境にして面密度が変化していることが

わかる。図 5.4 及び 5.5 のラジオグラフィの結果では x = 70 付近（8 ピクセルにまとめ

ると x = 8.75）で密度が変化している様子が確認できており、フィッティングによるイ

メージングの結果と一致する。定量された密度にピクセルごとの差があるのは、統計量

が十分でないためである。また、外側のピクセルにおいて密度がかなり多く見積もられ

ている。検出面の外側の部分は中心部分に比べて印加電圧が低くなるため、ガス増幅が

不十分であるために検出効率が下がる。そのため、外側のピクセルは内側のピクセルに

比べて統計が悪く、その領域においてはうまくフィッティングが行われていないと考え

られる。 

 各ピクセルの透過率スペクトルに対してスペクトルフィッティングを行うことで特

定核種の面密度イメージングを行った。統計量の不足によりピクセルごとにばらつきが

あり定量性は悪いものの、全体的な傾向としては密度差をイメージングすることができ

ている。定量性を改善するためには、測定時間を延ばす、より検出効率・計数率の高い

検出器で測定するなどして統計量を上げる必要がある。 
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図 5.13：107
Ag の面密度分布。1 ピクセルのサイズは 6.4 mm である。 

 

 

図 5.14：107
Ag の平均面密度の 1 次元分布。1 ピクセルのサイズは 6.4 mm である。 
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図 5.15：118
Sn の面密度分布。1 ピクセルのサイズは 6.4 mm である。 

 

 

図 5.16：118
Sn の平均面密度の 1 次元分布。1 ピクセルのサイズは 6.4 mm である。 
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5.2 第 5 章のまとめ 

 原子数密度定量分析のために開発した解析システム及び実験手法を原子数密度イメ

ージングへ適用し、その定量性を評価するために、J-PARC/MLF/BL10 NOBORU におい

て鉛フリーはんだに対して GEM 検出器を用いて透過型 N-RAS 実験を行った。解析シ

ステムを用いてピクセルごとの透過率スペクトルに対してフィッティングを行うこと

で原子数密度イメージングを行った。本実験で用いた鉛フリーはんだは銀、スズ及び銅

を含む合金である。この鉛フリーはんだをアルミフレームにコイル状に巻きつけて試料

とした。また、場所ごとに巻き数を変えることで実効厚さを変化させることで、イメー

ジング用の試料としている。この実験では鉛フリーはんだの試料を検出器から 53 cm 離

して測定することで散乱中性子による影響を低減している。 

 原子数密度イメージングを実施する手順としては、まず、検出器のピクセルと試料位

置の相対関係を把握するためにラジオグラフィを行う。中性子エネルギー3 eV 以上の

領域における透過率のマッピング及び 107
Ag の 16.3 eV 共鳴付近の透過率のマッピング

によりラジオグラフィ画像を取得し、検出器のピクセルと試料位置の相対関係を明らか

にした。 

 各ピクセルにおける透過率スペクトルに対してフィッティングを行う前に、同じ試料

厚さの領域における平均的な透過率スペクトルに対してフィッティングを行い、原子数

密度を求める。107
Ag による 16.3 eV 共鳴と 118

Sn の 45.75 eV 共鳴による共鳴ディップに

対してスペクトルフィッティングを行ったところ、それぞれの求められた原子数密度は

予測される原子数密度に対して半分程度の値となった。これは鉛フリーはんだを巻く際

にできる隙間及び伸びによって、予測される実効厚さよりも本来の実効厚さが薄くなっ

たためである。 

 各ピクセルにおける透過率スペクトルに対してスペクトルフィッティングを行い、原

子数密度イメージングを行った。この時、1 ピクセル分のカウント数では統計が少なか

ったため、8 × 8 ピクセルをまとめて 1 つのピクセルとして扱っている。つまり、1 ピク

セルにおける統計量は 64 倍に増えているが、画像の解像度は 1/8 の 6.4 mm に低下して

いる。先に解析した 107
Ag による 16.3 eV 共鳴と 118

Sn の 45.75 eV 共鳴を利用して各ピク

セルにおける原子数密度分布を求めた。その結果、ピクセルごとに推定値にばらつきは

あるものの、全体の傾向としては試料の実効厚さの違いをイメージングすることができ

た。より定量的なイメージングを行うためには、統計を上げた測定が必要である。 
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第 6 章 結論 

 

 中性子共鳴吸収分光法 N-RAS は共鳴現象を中性子の飛行時間法を用いて観測する手

法であり、得られた共鳴スペクトルを解析することで物質内部の核種同定・密度分析・

温度測定を非破壊・非接触で行うことが可能である。N-RAS は共鳴吸収時に発生する

即発 γ線を計数する即発 γ線型 N-RASと中性子の透過率測定を行う透過型 N-RASがあ

る。このうち、透過型 N-RAS は 2 次元画像検出器と組み合わせることで効率的に核種

イメージングを行うことができる。他の原子数密度分析手法と比較し、大面積でバルク

材内部のイメージングを行うことができることが透過型 N-RAS の優位性である。この

透過型 N-RAS を利用した応用研究として考古学資料・文化財に含まれる元素のイメー

ジングや核燃料や燃料デブリに含まれる核燃料物質の同定・定量、または各種工業製品

に対する温度測定・イメージングなどがあり、透過型 N-RAS は様々な分野への応用が

期待されている。そのような分野における需要に対し、N-RAS による非破壊・非接触

のバルク材内部における核種・温度分布のイメージングを定量的に実施することができ

れば、各分野における研究の発展・飛躍に資することができる。N-RAS による核種定

量イメージングのためには原子数密度の定量化が不可欠である。そのためには N-RAS

により測定される共鳴スペクトルのスペクトルフィッティングによる解析が必要であ

るが、共鳴スペクトルは断面積から計算されるスペクトルに分解能関数の一種であるパ

ルス関数が畳み込まれた形で観測される。イメージングを目的とした透過型 N-RAS に

関するこれまでの研究では、このパルス関数を考慮した定量的な解析によるイメージン

グが行われていなかった。本研究では、中性子イメージングが実施可能な

J-PARC/MLF/BL10 NOBORU や北海道大学 HUNS などのパルス中性子源において透過

型 N-RAS による定量的な原子数密度分析を行うことができる解析手法・実験手法の開

発を目的とした。この N-RAS を用いた核種定量分析手法の確立により、中性子イメー

ジングの分野に対して貢献することができる。 

 第 2 章では、共鳴現象を説明する際に用いられる複合核モデルとその記述を行う

R-Matrix 理論及び Doppler 効果のモデル化についてまとめた。R-Matrix 及びその近似法

であるReich-Moore近似は共鳴断面積の表式を行う方法として一般的に用いられており、

共鳴解析においては非常に重要な理論である。また、原子核の熱運動に起因する Doppler

効果のモデルとして理想ガスモデルを紹介し、その具体的な表式及び計算例について示

した。本研究ではこの第 2 章で示した R-Matrix の Reich-Moore 近似に基づく共鳴解析コ

ードである REFITを用いて透過型 N-RASによって得られた共鳴スペクトルの解析を行

っている。 

 第 3 章では、J-PARC/MLF/BL10 NOBORU 及び北海道大学 45 MeV 電子線形加速器の

中性子源 HUNS において定量的な N-RAS 解析を実施するために、それぞれの施設のパ
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ルス関数をモンテカルロシミュレーションで求めた結果及び、それらの共鳴解析コード

REFIT への実装について述べた。NOBORU における 1 eV から 10 keV の範囲のパルス

関数を MCNP 及び PHITS を用いたモンテカルロシミュレーションにより計算し、その

計算値に対していくつかの既存の関数を用いてフィッティングを行い最適な関数を求

めた。その結果、NOBORU のパルス関数を再現する関数として、Cole-Windsor 関数が

最適であることがわかった。また、パルス関数のパラメータのエネルギー依存性を調べ

たところ、エネルギーに対して滑らかに変化するため、各パラメータはエネルギーを変

数とした関数で記述できることがわかった。したがって、モンテカルロシミュレーショ

ン計算により、NOBORU の 1 eV から 10 keV の範囲のパルス関数を Cole-Windsor 関数

を用いて任意のエネルギーで再現することが可能となった。これらの結果の妥当性を確

認するため、NOBORU において即発 γ 線型 N-RAS 実験を行い、実験値から抽出された

パルス関数とシミュレーションの結果を比較した。この実験は J-PARC 加速器がダブル

バンチ運転の時とシングルバンチ運転の時の両方で行ったが、どちらの実験においても

その傾向は誤差の範囲で一致していることが確認できた。HUNS のパルス関数について

も同様にモンテカルロシミュレーションによるパルス関数の導出を行い、Cole-Windsor

関数を用いて任意のエネルギーでパルス関数を再現できるようになった。これらの結果

により得られたパルス関数を REFIT コードのサブルーチンを改造することで実装し、

NOBORU 及び HUNS で測定される共鳴スペクトルの計算を可能にした。また、REFIT

のオリジナルの機能を利用することで、J-PARC 加速器に特有の陽子ビームのダブルバ

ンチを考慮した共鳴スペクトルの計算を行うことを可能にした。なお、ここで開発した

解析システムは即発 γ 線型 N-RAS に関する計算も可能である。デモンストレーション

計算として、いくつか想定されるような試料についてその共鳴スペクトルの計算を行っ

たところ、NOBORU では 100 eV 前後のエネルギーからダブルバンチの影響により共鳴

ピークが分離され始めることがわかった。また、HUNS における共鳴スペクトルの計算

も行い、電子ビームのパルス幅に対する測定可能な共鳴エネルギーの上限に関する評価

を行った。 

 第 4 章では、実験手法の改善及び第 3 章で説明した共鳴スペクトルの解析システムを

利用した原子数密度分析について説明した。原子数密度定量評価のための実験手法の改

善策として、散乱中性子の影響を低減するための試料と検出器の距離を離した測定及び

Black Resonance（BR）によるバックグランド評価の導入を検討した。まず、試料から

の散乱が少ない場合として、10 µm 厚 Ta 箔に対する透過型 N-RAS 実験を NOBORU に

おいて行い、得られた共鳴ディップに対して REFIT による解析を行った。Ta の 4.28 eV

及び 10.36 eV 共鳴に対する解析の結果、原子数密度を誤差 1%程度で求めることに成功

した。次に、試料からの散乱が無視できない場合として、1 mm 厚の Ag 板及び Cu 板を

試料とした原子数密度分析について調べた。モンテカルロシミュレーションにより、試

料と検出器の距離を変化させて透過率のシミュレーションを行い、20 cm 以上離せば試
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料からの散乱中性子の影響に起因する透過率の変化が見られなくなることがわかった。

シミュレーションで求めたこの体系で NOBORU において透過型 N-RAS 実験を行い、

Ta と同様に原子数密度分析を行った。その結果、エネルギー100 eV 以下の共鳴に対す

るフィッティングでは、誤差 1%程度で原子数密度を求めることができた。一方、共鳴

エネルギーが 100 eV 以上になると、誤差が 5%程度に増加した。これは陽子パルスのダ

ブルバンチの誤差が原因であると考えられ、ダブルバンチによる共鳴ピークの分離が現

れ始める 100 eV以上でこの影響が顕著になるためである。また、より厚いAg板（2 mm）

と Cu 板（1.5、2、3、5 mm）に対する原子数密度分析も同様に行い、この場合も 100 eV

を境に誤差が増加することを確認した。また、NOBORU で行うようなイメージング実

験において、BR によるバックグランド評価及びそれによる透過率補正の有用性を調べ

た。BR フィルターとして Mn、W、Ta、Cd を使用した。この BR フィルターを用いて

バックグランド測定を行い、1 mm 厚 Ag 板及び Cu 板の透過率補正を試みた。BR フィ

ルターによるバックグランド測定から、バックグランド曲線を作成して透過率の補正を

行った。補正した透過率に対し REFIT による解析を行ったところ、補正していない透

過率に対する解析結果と比較して Ag 板に関しては 0.1 ~ 0.3%、Cu 板に関しては 2%程

度原子数密度の定量性が改善した。しかし、これらの値はフィッティングによる誤差の

範囲内であり、イメージングを目指した体系では BR による透過率補正は有用であると

は言えない。 

 第 5 章では、これまでに説明してきた解析システムや実験手法を実際に原子数密度イ

メージングに応用した結果について述べた。試料として複数の核種を含む鉛フリーはん

だを選択し、それをアルミフレームに巻きつけて厚さの異なる領域を作り、それぞれの

領域における特定核種の密度を透過型 N-RAS によるイメージングで再現することを試

みた。透過型 N-RAS 実験を NOBORU において行い、解析システムによるスペクトル

フィッティングに基づく原子数密度イメージングを実施した。原子数密度イメージング

の手順として、まず、ラジオグラフィにより、試料位置と検出器のピクセルの対応関係

を調べ、次に広い範囲における透過率に対するフィッティング、最後に、ピクセルごと

のスペクトルに対するフィッティングを行って原子数密度のマッピングを行った。広い

範囲における透過率に対するフィッティングでは、試料に含まれる Ag 及び Sn の原子

数密度を求めたが、それぞれの原子数密度は想定される値よりも低く見積もられた。こ

れは試料を巻く際に柔らかいはんだが伸びたために実効厚さが減少したためである。各

ピクセルにおける透過率スペクトルに対してフィッティングを行い、Ag 及び Sn の原子

数密度を求めてマッピングを行った。その結果、ピクセルごとにばらつきはあるものの、

全体の傾向としては試料の実効厚さの違いをイメージングすることに成功した。 

 以上のように、透過型 N-RAS を用いた原子数密度・温度イメージングに向けた解析

システムの開発を行い、また、定量化のための実験手法の開発・検討を行った。

J-PARC/MLF/BL10 NOBORU において、透過型 N-RAS によるスペクトルフィッティン
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グに基づいた原子数密度分析に成功した。また、本研究で開発した解析システム及び実

験手法を原子数密度分布のイメージングに適用し、その可能性や課題を明らかにした。 
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付録 HUNS における核種・温度イメージング 

 

 透過型 N-RAS を用いれば試料中の原子数密度のイメージングのみならず、Doppler

幅の解析を利用した温度のイメージングも可能である。付録では、HUNS において行っ

た原子数密度及び温度イメージングについて述べる。試料として二重円筒状の容器に酸

化銀及び酸化インジウムの粉末を封入したものを用意し、HUNS において 2 次元画像検

出器を用いた透過率測定を行った。また、試料の中心に挿入したヒーターで試料に温度

勾配を与え、試料内部に温度分布が存在する状態についても透過率測定を行った。測定

した共鳴ディップに対しREFITを用いて解析して原子数密度分布及び温度分布を求め、

さらに Computed Tomography により画像再構成を行った。また、測定結果に対するパル

ス関数の影響に関する考察を行った。 

 

A.1 背景と目的 

 第 1 章で述べたように、透過型 N-RAS を用いて試料中の原子数密度のみならず温度

のイメージングも可能である。過去に HUNS において行われた原子数密度・温度イメ

ージング[4]では、試料内部の温度分布は取得できたものの、原子数密度の値は 1/3 に過

小評価されてしまうという結果となった。この研究における問題点を以下に示す。 

• あらかじめ求められたパルス関数を用いずに、測定データに適合するようにパルス

関数のパラメータを決めている。つまり、パルス幅による共鳴ディップの拡がりと

Doppler 幅による拡がりを区別して解析を行っていないことになるため、温度の絶

対値が正しい値であるとはいえない。 

• 検出器として 64ch 
6
Li グラスシンチレーション検出器[28]を用いているが、γ 線感

度が高いために共鳴吸収時の即発 γ 線を計数してしまう。そのため、見かけの透過

率が増加してしまい、原子数密度を過小評価してしまう。 

• 試料と検出器の距離が近いために散乱中性子を計数してしまう。上記の問題と同様

に、密度の過小評価に繋がる。 

これらの問題点（特に 2 つ目と 3 つ目）が存在するため、原子数密度の過小評価が起こ

っていると考えられる。また、温度分布に関しても第 3 章で説明した解析システムを用

いて再評価する必要がある。 

 HUNS において定量的な原子数密度及び温度イメージングを実施するため、γ 線に不

感な GEM 検出器を用いて、試料と検出器の距離を離して透過率測定を行った。次に、

本研究で開発した解析システムを用いて測定データを解析し、原子数密度分布及び温度

分布を求めた。また、CT（Computed Tomography）による画像再構成を行った。 
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A.2 実験 

A.2.1 実験概要 

 実験は 2014年 1月に北海道大学工学部 45 MeV電子線形加速器施設（以下北大 LINAC）

のセンタービームラインに設置された熱中性子源（以下 HUNS）において行った。表

A.1 に加速器の運転条件を示す。検出器は 4.4.3.2 で説明した GEM 検出器を用いた。試

料の詳細は次項で示す。 

 

表 A.1：原子数密度・温度イメージング実験における北大 LINAC の運転条件。 

Experimental date 2014/1/20 - 24 

Beam-line Center 

Acceleration energy 34 MeV 

Beam current 35 μA 

Repetition 50 pps 

Beam power 1 kW 

Electron pulse width 3 μs 

 

 

A.2.2 試料 

 試料は Al 製の二重円筒状の容器に酸化銀（Ag2O）、酸化インジウム（In3O2）及びア

ルミナ（Al2O3）の粉末を封入したものである。酸化銀に含まれる Ag 及び酸化インジウ

ムに含まれる In が数 eV の共鳴を有しており、それらをインジケータとして利用する

（109
Ag：5.19 eV、115

In：1.457 eV）。また、アルミナは数 eV のエネルギー領域で共鳴を

持たないため、嵩を増すために用いている。図 A.1 に試料の概観及び断面図を示す。二

重円筒の内側には酸化銀・酸化インジウム・アルミナを入れているが、外側には酸化イ

ンジウムとアルミナのみを入れている。また、内側と外側で共鳴核種の密度は変えてあ

る。試料内部の原子数密度を表 A.2 に示す。これらの密度は過去の研究[4]に用いられた

ものと近い値を用いている。このような密度（つまりは核種量）にした理由として S/N

比を向上させる目的があり、試料厚さが最も厚くなる位置において共鳴位置における透

過率が 10%近くになるような値である。 

 試料の中心に 0.25 mm 径のニクロム線ヒーターを挿入している。このヒーターを加熱

することで試料に温度勾配を持たせる。ヒーターに電流を流して加熱をするため、試料

の蓋とヒーターが接する箇所には絶縁材を挿入している。このヒーターを用いて試料を

加熱するシステムについては後述する。 
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表 A.2：試料内部の原子数密度。 

  Inner Outer 

Density of powder 

[g/cm
3
] 

In2O3 19.0 × 10
-3

 8.65 × 10
-3

 

Ag2O 48.7 × 10
-3

 0 

Al2O3 1.35 1.23 

Density of nuclide 

[× 10
19

 atoms/cm
3
] 

115
In 7.88 3.59 

109
Ag 12.2 0 

 

 

図 A.1：二重円筒試料の外観と断面図。(a)：上から見た写真、(b)：横から見た写真、(c)：断面

図。ヒーターの両端に電流を与えるための端子が付いている。 

 

 

A.2.3 温度コントロールシステム 

 試料の中心に通したニクロム線ヒーターに電流を流すことで加熱し、試料内部に温度

勾配を持たせている。本実験では直流電源をヒーターに接続し、一定の電流を流し続け

ることで試料温度を保った。また、ヒーター及び試料の外側に熱電対を付けて実験中の

温度をモニタリングし続けた。図 A.2 に試料温度コントロールシステムの概要を示す。

試料上部を覆っているのはガラスウールで、上部から熱が逃げるのを防ぐために用いて

いる。また、試料中心部と外側の温度差を大きくするために、試料にクーラーで風を当

In2O3 8.65 mg/cm3

Al2O3 1.23 g/cm3

In2O3 19.0 mg/cm3

Ag2O 48.7 mg/cm3

Al2O3 1.35 g/cm3

Nichrome heater

(Φ0.25 mm)

Al case (t0.5 mm)

10 mm

20 mm

Al case (t1 mm)

(a)

(b)

(c)
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てている。ヒーターに流した電圧は 4 V で、測定中の平均温度は試料中心で 326.9 ℃、

試料の外側で 50.5 ℃であった。 

 

 

図 A.2：試料温度コントロールシステムの概要。(a)：ヒーター及び熱電対が付けられた試料、(b)：

直流電源、(c)：温度用データロガー。 

 

 

A.2.4 実験体系 

 図 A.3 に実験体系の概略図を、図 A.4 に試料周りの写真を示す。TMRA は 3.4 にて説

明したものを用いている。検出器は減速材から 7.25 m の位置に設置し、試料は検出器

から 38 cm 離して設置した。飛行管は中性子の空気散乱による減衰を防ぐためにロータ

リーポンプで真空を引いている。飛行管出口はフレームオーバーラップを防ぐために

Cd フィルターで覆っており、ビームコリメーションのために B4C レジン及び鉛ブロッ

クが置かれている。この B4C レジンブロックは検出器の検出面積に合わせて 10 cm 角の

ビームが通るように積んである。試料は測定中に動かすことが可能なように CT ステー

ジの上に載せている。 

 

  

(a) (b)

(c)
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図 A.3：HUNS における原子数密度・温度イメージング実験の実験体系。 

 

 

 

図 A.4：二重円筒試料と検出器の写真。この写真は図 A.3 とビームの方向を揃えるために左右反

転させている。 

 

  

TMRA

Flight path

B4C resin & Pb

Sample

DetectorCd filter

e-

n

1.5 m

5.5 m

6.87 m

7.25 m
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A.3 解析 

A.3.1 ラジオグラフィ 

 試料の位置と検出器のピクセルの対応を確認するため、まず共鳴領域におけるラジオ

グラフィを行った。図 A.5 に試料のラジオグラフィ画像を示す。このラジオグラフィ画

像は 115
In の 1.457 eV 共鳴が含まれるエネルギー範囲（1.2 ~ 1.8 eV）での透過率の平均

値によるものである。このときヒーターには電流を流していない（試料に温度勾配が無

い）。また、透過率を求める際の規格化はそれぞれの測定時間で行っている。x : 60 ~ 90

の辺りの透過率が低くなっており、ここが試料の写っている範囲である。また、この画

像から y : 18 ~ 108 の領域に粉末が均一に入っていると判断した。つまり、この領域の

範囲では同じ x 列に存在するピクセル同士における透過率スペクトルは同じ値となる。

本実験では、統計を稼ぐためにこの y の範囲のピクセルを縦に一列分足して 1 つのスペ

クトルとした（つまり、1 つの透過率スペクトルは 91 ピクセル分の統計量を有するこ

とになる）。 

 

 

図 A.5：二重円筒試料のラジオグラフィ。 
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A.3.2 原子数密度分析 

 ラジオグラフィの結果から、試料の各位置における透過率スペクトルを求め、原子数

密度分析及びイメージングを行った。なお、検出器の検出効率に変動が見られたため、

透過率スペクトルを求める際の規格化は試料が無い領域（x : 8 ~ 48、y : 8 ~ 68）におけ

るカウント数を用いている。 

 

A.3.2.1 試料中心部分における原子数密度分析 

 まず、試料の中心部分における透過率スペクトルから 115
In 及び 109

Ag の原子数密度を

求めた。115
In の 1.457 eV 共鳴及び 109

Ag の 5.19 eV 共鳴による共鳴ディップに対して

REFIT によるフィッティングを行い、それぞれの原子数密度を求める。図 A.6 に透過率

スペクトルとフィッティング曲線を示す。TOF のビン幅は 150 ns である。このとき、

アルミナや酸化物に含まれる Al や O はこのエネルギー領域では共鳴を持たず、断面積

がほぼ一定であるため、REFIT のパラメータである規格化のパラメータを用いてベース

ライン（共鳴の無い領域）を合わせている。また、試料厚さ（単位：atoms/barn）、それ

ぞれの核種の組成比をフィッティングパラメータとして扱っている。共鳴パラメータは

JENDL-4.0 の値を用いた。フィッティングの結果、求められた核種の面密度は 115
In が

(5.11 ± 0.51) × 10
-5

 atoms/barn、109
Ag は(4.87 ± 0.55) × 10

-5
 atoms/barn であった。実際の面

密度はそれぞれ 115
In が 9.97 × 10

-5
 atoms/barn、 109

Ag が 11.0 × 10
-5

 atoms/barn である。解

析により求められた密度は実際の密度のおおよそ 1/2 となった。 

 

 

図 A.6：試料中心部分における透過率スペクトルとフィッティング曲線（試料：温度勾配なし）。 
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A.3.2.2 原子数密度イメージング 

 各位置における 115
In の核種の面密度を求め、プロットしたものを図 A.7 に示す。図

A.7 には、モンテカルロシミュレーションコード PHITS によって求めた透過率スペクト

ルに対する解析から求めた分布も併せて示している。また、これらの分布はスムージン

グをかけた結果である。シミュレーションによる結果は実際の密度の絶対値まで求めら

れている。しかし、実験による結果では、分布の傾向はおおよそ再現できているが、絶

対値が 1/2 程度まで過小評価されている。また、シミュレーションによる結果と実験に

よる結果の双方において、試料が存在しない領域において密度が 0 ではないのはビーム

平行度が低いことに起因する画像のボケであると考えられる。第 5 章でも述べた通り、

画像の不鮮明度 Ugは次の式で表される[105]。 

 
 

 Ll

DLl
U g




1
       (A-1) 

ここで、L はダイヤフラムから検出器までの距離、D はダイヤフラムの開口寸法（つま

りコリメータ径）、l は試料と検出器間の距離である。本実験の場合、L = 725 cm、D = 10 

cm、l = 38 cm であり、画像の不鮮明さは 5.5 mm となる。±12 mm よりも外の領域に対

しては統計量の問題でフィッティングを行っていないため、はっきりとは分からないが、

試料の存在する領域よりも数 mm 外側まで分布が伸びている。この画像の「にじみ」及

び全体的な分布の鈍りはビーム発散によるものと考えるのが妥当である。 

 透過法によって得られる密度情報とは、試料の透過方向に平均された密度、つまり面

密度（原子数を面積で割った値）となる。核種の局所的な密度（原子数を体積で割った

値）を求めるために、図 A.7 に示す密度分布を最尤推定-期待値最大化法 ML-EM

（Maximum Likelihood-Expectation Maximization）によって再構成した。なお、本実験で

使用した試料は点対称であるため、すべての方向からの投影データは等しい。そのため、

投影方向を 16 方向とし、そのすべて方向に対して同じ投影データを用いて再構成を行

った。図 A.8 に 115
In の原子数密度を画像再構成した結果を示す。なお、スムージング

をかけた面密度分布に対して画像再構成を行っている。A.8 の左図は試料を上から見た

様子となり、右図は y = 0 の面の断面図となる。面密度の分布と同様に、実験で求めた

密度の絶対値は実際の値の 1/2 となり、ビーム発散によるボケによって鈍った密度分布

となっている。 

 同様に、図 A.9 に 109
Ag の面密度分布を、図 A.10 に 109

Ag の原子数密度を画像再構成

した結果を示す。この場合も面密度分布はスムージングをかけており、再構成もスムー

ジングをかけた面密度分布に対して行っている。Ag の場合も In と同様に密度を過小評

価している。また、ビーム発散による画像のボケが確認できる。 

 これらの過小評価の原因はいくつか考えられる。まずは、試料からの散乱中性子によ

る見かけの透過率の増加がある。しかし、試料は検出器から離して設置しており、シミ

ュレーションによる結果では大きな過小評価は起きていない。また、GEM 検出器は γ
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線感度が低いために、試料からの即発 γ 線による影響もほとんどないと考えられる。核

データの誤差による影響も原因として一般的には考えられるが、115
In だけではなく

109
Ag の場合にも密度が 1/2 程度に過小評価されている。また、第 4 章の結果などから

Ag の核データが実際の値と大きく異なることは考えられない。そのため、核データの

誤差が原因であるとは考えづらい。最後に、パルス関数の誤差が考えられる。このエネ

ルギー領域ではパルス関数による共鳴ディップへの影響は大きくないため、密度を 1/2

にまで減少するほどの効果があるかは分からないが、検討する余地がある。温度測定の

結果についての議論と併せて、後ほどパルス関数の影響について議論してゆく。 

 

 

 

図 A.7：115
In の核種の面密度分布。 

 

 

図 A.8：115
In の原子数密度の CT 再構成画像。右図は中心部分の断面を表している。 
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図 A.9：109
Ag の核種の面密度分布。 

 

 

 

図 A.10：109
Ag の原子数密度の CT 再構成画像。右図は中心部分の断面を表している。 
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A.3.3 温度測定 

 試料に温度勾配を与えた場合における透過率スペクトルを求め、共鳴ディップに関す

る Doppler 拡がりの解析を行うことで温度測定及びイメージングを行った。なお、規格

化の方法は A.3.2 で述べた方法と同じである。 

 

A.3.3.1 試料中心部分における温度測定 

 密度分析の場合と同様に、まずは試料の中心部分における透過率スペクトルの解析を

行い、温度を求めた。実験中の試料中心部分の温度は 326.9℃であるが、観測される温

度は試料内の温度をビーム透過方向に平均した値となる。フィッティングの初期値を決

めるために、計算からこの平均温度を推定する。中心から距離 r の位置にある温度 T(r)

は次の式で近似的に表される。 

  
  












112

21
1 ln

ln r

r

rr

TT
TrT       (A-2) 

ここで、T1,2はそれぞれ試料の中心にある発熱体（ヒーター）の温度と試料外壁の温度、

r1,2 はそれぞれ発熱体の半径と試料の半径である。温度及び寸法を代入して求めた温度

分布を図 A.11 に示す。この温度分布を半径方向に積分した値が試料中心部分の平均温

度となり、その温度は 123℃であった。 

 試料中心部分の透過率スペクトルの中の 115
In の共鳴ディップを利用して温度を測定

する。図 A.12 に試料中心部分の透過率スペクトルとフィッティング曲線を示す。この

とき、試料の密度などは試料に温度勾配がない場合の解析から求められた値を用いてお

り、実効温度をパラメータとしている。フィッティングの結果、試料中心部分の平均温

度（実効温度から実温度に変換した）は 589.2℃と推定された。この値は熱電対で測ら

れた温度に比べて非常に高い。そのため、試料に温度勾配がない場合、つまり室温状態

の場合（平均温度：15.6℃）の透過率スペクトルに対しても温度をフィッティングパラ

メータとして解析を行った。その結果、温度勾配がない場合の温度は 469.3℃と推定さ

れ、室温に比べてはるかに高温である。試料に温度勾配があるないに関わらず温度が高

く評価されている。この温度の過大評価は、解析に用いたパルス関数が実際よりも幅が

短いためである可能性がある。そのため、原子数密度測定においても指摘したように、

パルス関数に関する議論を行う必要がある。この議論に関しては温度イメージングの結

果を示した後に行う。 
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図 A.11：二重円筒試料内部の温度分布の計算値。 

 

 

 

図 A.12：試料中心部分における透過率スペクトルとフィッティング曲線（試料：温度勾配あり）。 
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A.3.3.2 温度イメージング 

 各位置における温度を求め、プロットした結果を図 A.13 に示す。ここでいう温度は

先述した平均の温度である。また、実験から求めた温度はスムージングをかけてある。

やはり、全体的に温度が高く推定されている。このビーム方向に平均した温度分布を再

構成することで、試料内部の局所的な温度分布を求めることができる。原子数密度イメ

ージングの場合と同様に ML-EM 法を用いて温度の再構成を行った結果を図 A.13 に示

す。左図は試料を上から見た様子となり、右図は y = 0 の面の断面図となる。再構成し

た結果もやはり温度は実際の値よりもはるかに大きく、その差は約 3 倍である。 

 

 

図 A.13：平均温度の分布の実験値及び計算値。 

 

 

図 A.14：試料内部の温度分布の再構成画像。右図は中心部分の断面を表している。 
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A.3.4 パルス関数に関する議論 

 測定した透過率スペクトルに対する解析から、解析に用いたパルス関数と本実験にお

ける実際のパルス関数との間に違いがある可能性が示唆された。本実験では、コリメー

タが広いために、減速材周りの反射体が検出位置から見える体系となっている。そのた

め、反射体からの中性子が測定されてパルス関数が理想的な場合よりも長いテールを引

いた形状となることが考えられる。これは、減速材と反射体に用いられている材料の性

質の違いと幾何学的な形状によって説明される。HUNS の減速材は H2O であり、反射

体は黒鉛である。黒鉛の減速能（0.060 cm
-1）は H2O の減速能（1.35 cm

-1）に比べてお

およそ 1/23 である[50]。そのため、反射体中の中性子によるパルス関数は減速材による

ものと比べて非常に幅が広くなる。幾何学的な側面から考えると、反射体は減速材の周

囲にあるため、反射体から出てきた中性子はそれだけ長い距離を飛行していることにな

る。したがって、これもパルス関数の幅を広げる原因となる。この反射体からの中性子

がパルス関数に与える影響を評価するため、実験体系を模擬した体系を用いてモンテカ

ルロシミュレーション計算によってパルス関数を求めた。 

 図 A.15 に理想的なパルス関数の計算に用いた体系と実験体系を模擬した体系を示す。

前者の詳細は 3.4.2 で示している。前者の場合、タリー位置において減速材の周りの反

射体が見えないように、反射体出口からタリーまでの空間は断面が 1 cm 角の直方体と

なっており、これがコリメータの役割をしている。この場合、反射体からタリーまで中

性子が直接飛んでくるようなことはなく、タリーで検出される中性子は全て減速材を通

ってくることになる。一方で、実験を模擬した体系では TMRA は同一であるが、反射

体出口に 10 cm 角の B4C 焼結体が、減速材から 6 m ほどの位置に B4C レジン及び鉛ブ

ロックが設置されている。これらがコリメータの役割を担っている。この場合、タリー

位置からは減速材周りの反射体が見える形となっている。この実験を模擬した体系を用

いてパルス関数の計算を行った。3.4 で説明した HUNS の理想的なパルス関数の計算と

同様に、モンテカルロシミュレーションコード MCNPX を用い、核データは JENDL-4.0

を用いた（詳細は 3.4 を参照）。なお、タリーは点タリーを用い、実験における検出器

位置と同じ 7.25 m 位置にセットした。 
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図 A.15：理想的なパルス関数の計算に用いた体系（上）と実験体系を模擬した体系（下）。 

 

 

 図 A.16 に実験体系を模擬した場合のパルス関数と理想的なパルス関数の比較（中性

子エネルギーEn：1、10、100 eV、1、10 keV）を示す。パルスの立ち上がりからピーク

付近までの領域においては、両者の間にそれほど大きな差は見られないが、テール部分

の形状が大きく異なる。理想的なパルス関数はなだらかに減衰しているのに対して、実

験体系を模擬した場合のパルス関数には盛り上がりが見られる。この盛り上がりは反射

体からの中性子による成分である。また、この反射体からの成分に引きずられる形でパ

ルスの半値幅も広くなっている。 

 実験体系を模擬したモンテカルロシミュレーション計算により、実験におけるパルス

関数が実際のパルス関数よりもテールを引いており、幅が広い形状となっていることが

明らかとなった。この長いテールは共鳴ディップに対して大きく影響することが予想さ

れる。A.3.5 では、この結果を用いて透過率スペクトルに対する解析を行い、原子数密

度イメージング及び温度イメージングを試みる。 
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図 A.16：実験体系を模擬した場合のパルス関数（赤）と理想的なパルス関数（青）の比較。 
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A.3.5 新しいパルス関数による再解析 

 理想的なパルス関数の代わりに、A.3.4 において計算したパルス関数を用いて改めて

解析を行った。解析の方法及び手順は先に説明した通りである。なお、TOF のビン幅を

150 ns で測定したが、1 ビンあたりの統計量を上げるため、ここでは TOF の 1 ビンを

600 ns にまとめた透過率スペクトルを解析した。 

 

A.3.5.1 原子数密度イメージング 

 図 A.17 に試料中心部分の透過率スペクトルの実験値と計算値を示す。この計算値は

フィッティングを行ったものではなく、実際の試料の密度などを用いて計算したもので

ある。共鳴ディップ及びベースラインが全体的に実験値の方が浅くなっている。つまり、

新しいパルス関数を用いて解析を行っても密度を過小評価してしまうことがわかる。 

 測定した透過率スペクトルにフィッティングを行い、115
In 及び 109

Ag の密度分布を求

めた。図 A.18 に ML-EM 法を用いて再構成した 115
In の密度分布を、図 A.19 に 109

Ag の

密度分布を示す。この場合も、原子数密度は 1/2 程度に見積もられてしまうことがわか

った。この原因については今後解明してゆく必要がある。 

 

 

図 A.17：試料中心部分における透過率スペクトルの実験値と計算値。 
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図 A.18：新しいパルス関数により求めた 115
In の原子数密度の CT 再構成画像。右図は中心部分

の断面を表している。 

 

 

 

 

図 A.19：新しいパルス関数により求めた 109
Ag の原子数密度の CT 再構成画像。右図は中心部分

の断面を表している。 
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A.3.5.2 温度イメージング 

 115
In の共鳴ディップを用いて温度イメージングを行った。このとき、核種の密度は先

に解析で求められた値を用いている。図 A.20 に ML-EM 法を用いて再構成した試料内

部の温度分布を示す。求められた温度の絶対値及び分布が計算値と良く一致している。

試料の中心部分において、およそ 30 K 過小評価しているのは検出器の分解能 0.8 mm に

比べてヒーターの直径が 0.25 mm と小さいためである。また、± 5 mm 付近の過小評価

は画像のボケに起因しているものと考えられる。 

 実験体系を模擬した体系を用いて求めたパルス関数を用いることで、試料内部の温度

分布を求めることができた。共鳴ディップの僅かな拡がりの違いでも温度測定には大き

な影響を与えるため、検出器から反射体を見ないような実験体系で測定を行うことが重

要である。 

 

 

図 A.20：新しいパルス関数により求めた試料内部の温度分布の再構成画像。右図は中心部分の

断面を表している。 
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A.4 付録のまとめ 

 付録では、HUNS において行った透過型 N-RAS を利用した原子数密度及び温度イメ

ージングについて述べた。実験に用いた試料は二重円筒状の Al 製容器に酸化インジウ

ム及び酸化銀を含む粉末を封入したものであり、中心を通るニクロム線ヒーターで内部

に温度勾配を持たせることができる。過去に行われた同試料に対する原子数密度・温度

イメージングでは、温度分布は再現できるものの、密度が 1/3 程度に過小評価されてし

まうという結果となっていた。そのため、本研究では過去の実験における問題点を解決

するため、新しい実験手法及び解析手法によって核種イメージングを試みた。 

 実験は北大 LINAC のセンタービームラインに設置されている熱中性子源において行

った。共鳴吸収時に発生する試料からの即発γ線を計数しないために、γ線に不感なGEM

検出器を用いた。さらに、試料からの散乱中性子の計数を低減するため、試料を検出器

から 38 cm 離して設置した。115
In の共鳴を利用したラジオグラフィによって試料位置と

検出器のピクセルの対応関係を確認して、試料の各位置の透過率スペクトルを求めた。

測定した透過率スペクトルに対して、第 3 章で説明した HUNS のパルス関数を組み込

んだ REFIT コードによる解析を行い、核種（115
In 及び 109

Ag）の面密度分布及び 115
In 共

鳴ディップを利用した試料深さ方向の平均温度の分布を求めた。また、面密度分布及び

平均温度分布に対して ML-EM 法による CT 再構成を行い、原子数密度分布及び局所温

度イメージング画像を得た。その結果、密度の絶対値は実際の 1/2、温度は約 3 倍に推

定された。この差の主な原因として、実験におけるパルス関数が第 3 章で求めたパルス

関数と異なる可能性が考えられたため、パルス関数の再検討を行った。 

 実験では、検出器から減速材周りの反射体が見えるようなコリメータ配置となってい

たため、この反射体から放出される中性子がパルス関数に影響していることが予想され

る。したがって、この影響を調べるため、実験を模擬した体系を用いてモンテカルロシ

ミュレーションによるパルス関数の計算を行い、理想的なパルス関数との比較を行った。

その結果、実験を模擬した体系によるパルス関数は理想的なものよりも長いテールを引

くことがわかった。この長いテールは反射体からの寄与である。このパルス関数を

REFIT に組み込み、再度測定データの解析を行った。 

 新しく求めたパルス関数による解析から、原子数密度及び温度のイメージングを行っ

た。温度分布に関しては実測値と良い一致を示した。一方、密度分布は実際の値の 1/2

程度に過小評価されてしまった。パルス関数を再検討した結果、温度分布は正しい値を

求めることができたため、共鳴ディップの形状を再現することには成功したと考えられ

る。原子数密度分析の確度が改善していないのは実験手法に問題がある可能性があり、

今後その問題の解決策を議論してゆく必要がある。 
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