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特集 「地球外物質の分析亅

中性子放射化分析 ：

最適な宇宙物質元素分析法

海老原充 1

1．は じめに 〜 放射化分析と は

　字宙物質を化学 の視野か ら研究す る場合，元素

組成 と同位体組成が重要な情報となる．宇宙物質

の元素組成を求め る には種 々 の 分析手法が用 い ら

れるが，放射化分析，特に 中性子を利用する放射

化分析（中性子放射化分析）が 最 も多く利用 される．

元素分析法として放射化分析はかな り特異な特徴

をもつ ．多くの 元 素分析法は元素固有の性質を利

用 して 行われ る もの で ，い わば原子レ ベ ル の分析

法とい えるが，放射化分析は核種固有の性質を利

用す る もの で ，原子核 レベ ル の 分析法 とい える．

従っ て ，放射化分析で は元素組成以外に同位体組

成も原理上測定可 能で あ る．また，分析上，原子

核レ ベ ル の 変化を見る の で ，そ の 変化に伴うシ グ

ナ ル の エ ネ ル ギーが大 きく， 従 っ て シ グ ナ ル を確

実に か つ 正確に読み とる こ と が可 能と なる，こ の

こ と は ，後で触れ るよう に，分析値の 信頼性が高

くなる こ とを意味する．

　放射化分析の 原理 は ，安定 な原子核を何 らか の

方法 に よっ て不安定に し（こ の過程を放射化 と言

う）， 生 じた不安定核種（放射性核種）か ら放出 され

る放射線 を測定する こ と に よ っ て もとあっ た安定

原子核の存在量を求め る こ とで ある．安定な核種

か ら放射性核種を生成さ せ る に は い ろ い ろ な核反

応が利用 され る ．また，測定に利用 され る放射線

もい ろ い ろ あるが ， 通常は γ線を利用 する こ とが多

い ．こ れ は，γ線は原子核の エ ネル ギーレベ ル 間の

遷移に よっ て放出 され る もの で あるの で その エ ネ

ル ギーは原子核の 種類に よ っ て 固 有 の 値 をもち，

またそ の 実体が エ ネル ギ
ー

が大 きい （通常100keV

〜10MeV ）電磁波で あ る こ と か ら透過能が大きく，

γ線を放出する核種，さらに は核反応で その 放射

性核種を生成 した安定核種 の 正確 な定性分析が可

能であるため である．また
， 放出 される放射線の

強度は核反応で生 じた放射性核種の個数に比例す

るの で ，放射線の強度 を測定すればもとあ っ た安

定核種を定量する こ とがで きる．

2．中性子放射化分析

　安定核種を放射性核種に変換す る核反応の なか

で最 も良 く利用 され る もの に中性子捕獲反応があ

る ．中性子は無電荷で あ り，正の電荷を もつ 原子

核 にク
ーロ ン 反発力を受ける こ とな く近づ くこ と

がで き，原子核 と核力によ り相互作用 をす る，中

性子が核力の 強 く作用す る距離に近づ くと原子核

に捕獲 され，複合核をつ くる．こ の 複合核は一般

に励起状態にあ り，極短 時間に い ろ い ろ な粒 子を

放出 して 余分なエ ネル ギ ーを外部に放出す る．中

性子放射化分析で 最 も重要 な反応 は中性子吸収反

応で ある．こ の反応は以下 の ように記述 され る ：

　　　　　　　　 X ＋ r ゆY ＋γ　　　　　　　　（D

こ こ で ，X は安定な標的原 子核，　 Y は生成核 （放射

性核種）で あり， 核反応 に よ り生 じた励起複合核は
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余分の エ ネ ル ギ
ーをY線 と して 外部に放出する．こ

の γ線は核反応が起 こ っ て か ら10−1：秒以内に放出 さ

れ る もので ，即発Y線 と呼ばれる．即発γ線 の もつ

エ ネル ギ
ー

は原壬核の核子】個 当た りの結合エ ネル

ギーと同程度で あ り，
一

般 にMeV の桁の値で ある．

即発 γ線は励起複合核種に 固有の エ ネ ル ギ
ー

をもつ

こ とか ら，その エ ネル ギ
ー

によっ て標的核種の 同

定が可能となる．即発γ線 を分析す るた め に は専用

の 照 射場が 必 要 で あ る が，現 在 日本 で 利用で き る

実験 施設 と し て は 日本原子 力研 究所 の 3号炉

σRR −3）に 設 置されて い る 中性子 ビーム ラ イ ン の み

で ある．こ の 即発Y線を分析す る方法は即発 丁線分

析（prompI γ
一ray 　analysis ）と呼ばれ ， 広 い 意味で 中

性子放射化分析 の 1つ と見な され る，上記（1）の 核

反応は
一

般 に（n，Y）反応 と呼ばれ る．

　（n ，γ）反応 に よ っ て 生 じた励起複合核が即発 γ線

を放出 して 生 じる核種Y が放射性核種 の 場合 ， そ

の半減期に従 っ て放射壊変を起 こす，放射壊変に

よ っ て 生 じた原子核は一
般に励起状態 に あ り，

よ

りエ ネル ギ ーの 低い エ ネル ギ
ー

状態 に 遷移す る と

き，そ の エ ネル ギーレベ ル 間の差 に相当す る エ ネ

ル ギ ーを外部に 放出する．こ の とき放出 される 放

射線 を壊変Y線 と呼ぶ ．壊変Y線の エ ネル ギ
ー

は 100

keV 〜数MeV の もの が多く，そ の 値は壊変 によ っ

て 生 じた原 子核に 固有 の もの で ある ．こ の 壊変に

よ っ て 生 じた原子核は上記核反応 に は直接表れな

い が ，（n ，Y）反応 に よ っ て 生 じ る 生 成核種Y の壊変

の結果生 じる もの で あるの で ，壊変γ線の エ ネル ギ

ー
は生成核種Y に 固有であ り，標的核種 X の 定性 に

利用で きる．また，その 強度はY の 個数 に比例する

こ とか ら標的核種X の定量に用い られ る，普通，中

性子放射化分析 とい えば こ の 壊変Y線 を利用する分

析法をさす．

　 中性子放射化分析で 最も良 く利用 される中性子

は原子炉中の 中性子で ある．こ の 原子炉 中性子は

lmeV 〜15　MeV に及ぶ 広範囲なエ ネル ギー分布 を
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もち，エ ネル ギーに応 じた種 々 の 核 反応を起こす．

エ ネル ギ
ー

が小 さくなる （つ まり速度が遅くなる）ほ

ど中性子は標的原子核に捕獲される確率が高 くな

り，そ の 結果（n ，γ）反応 を起こ す確率が 高 くな る．

高速 の 中性 子 も減速材 中 の 原子核 との 衝突に よ る

散乱の ため に減速 され，最後に は減速材の 原子の

熱運動 と平衡に達する．こ うして生 じた中性子を

熱中性子と言い ，その エ ネル ギ
ー分布は Maxwell分

布を もち，平均 エ ネル ギ
ーは 20℃で 0 ．025cV で あ

る．熱中性子に よる反応はほ とん ど（n，Y）反応であ

り，そ の 反応確率（核反応断面積一後述）は
・
般 に

大 きい 、反応 確率が大 きい と言 うこ と は分析感度

が 高い と言う こ と で あ り， 中性子放射化分析で は

原 子炉中の熱中性子 に よる（n，γ）反応が最 も良 く利

用 される．

3．中性子放射化分析の原理

3．1 元素の 定性 ・定量分析

　原子 炉 中 で （n ，Y）反応 に よ り放射性 核種が生 じる

とき，
こ の放射性核種の 生成速度をv

，
とす る と，こ

れは核反応の 起こ る速度v，と放射性核種の 壊変速

度Vdを用 い て以下 の よ うに表せ る ：

　　　　　　　　　Vi 　v，＋ Vd　　　　　　　　　　　　　（2）

こ こ で，vd は壊変速度である の で，マ イナ ス の数値

をとる ．v，は核反応の起こ り易さを表す核反応断

面 積 s，単位 面積あ た りの 中性子密度t」 標的核種

の個数1Vの積で表される．一
方，　 Vdは壊変の 原理 よ

り壊変定数λ と 生 成 核種の 数 1y
，
の 積に マ イ ナ ス の

符号 をつ けた もの に等 しい ．従 っ て 上記（2）式 を こ

れ らの 関係式を用 い て表現すると次式（3）となる ：

　　　　　　 v
，

＝ 　dN
，
！dt　＝ 　fσ N 一λN

， 　 　 （3）

こ こ で N ＞ ＞N
，
で ，かつ N が 時間変化をしない とす

ると（3）式を積分 して ：

　　　　　Np； （faN1λ）（λ一exp （λ
一t））　　　　　（4）

λN
，
は単位時間 当た りの 壊変数A に ひ としい の で ：
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　　　　　　A ＝fσ1V（1−exp ←λり）　　　　　　　　（5）

この 式で ，f，　a ，λは定数 で あ り，　 A は t， す なわ ち

中性子 との 核反応時間（原子炉 中で の 中性子照射時

間）と標的核種の数N に よっ て 変化す る．N が
一一

定

であれ ばA は照射時間と共に変化するが ， その 変

化量は（1−exp （一λt））の係数で増加 し，時間経過 と共

に
一定値に近づ く．こ の係数G −

exp （
一λt））を飽和

係数と呼び，照射時間 tが生成核種の半減期の 4 〜

5倍で，15／且6〜3艮／32とな り，実質的に飽和状態 と

なる．こ の こ とは，照射時間を こ れ以上長 くして

も生成核種の 数は実質的に増加 しない こ とを意味

する。

　（5）式か ら，ある中性子照射時間 tの 後に単位時間

当た りの 壊変数（放射能強度）A を何 らか の 測定法で

求めれば標的核種N の数が求め られ る．こ うして N

の値を求め る方法 を絶対法 とい う．通常の元素分

析法で は標準試料 に対する相対値か ら定量値を求

め る こ とが多い が
， 絶対分析が可能で ある とい う

点に中性子放射化分析法の 大 きな特徴がある．し

か し現実に絶対法を利用す るには種々 の 困難が伴

う．た とえば定数として挙げられるf，　o ，λの内，正

確に求め られ る の は λの み で ，fや σ を正確に求め

る こ とは容易で ない ，特にσは 正確に は中性子の エ

ネル ギ
ー

の 関数で ，照射す る場所に よ っ て エ ネル

ギ
ー分布が異なるた め に，正確に求め に くい ．そ

こ で ，実際に は比較標準試料を用 い て定量する こ

と が 普通 で ある．こ の 方法で は，既知量の標的核

種を含む試料を未知試料と同 じ条件で 中性子照射

し，生成放射能強度を比較する．同 じ条件で中性

子照射す る こ とに よっ て（5）式の f， a，（1− exp （
一λ’））

が共通 とな り， 放射能強度 の 比が標 的核種の 数 の

比 に なる．こ うして行 う定量法を比較法とい う．

　実際の分析操作に お い て は時間当た りの 壊変数

A をもとめ る の は現実的で はな く，壊変の結果放

出 され る放射線を計測 し，時間当た りの 放射線計

測値，つ まり放射線計測率 C を測定す る こ と に な

日本惑星科学会誌Vol．7　No，　t，1gg8

る．C とA の 間に は次式が成 り立 つ ：

　　　　　　　C＝Aebexp （
−A　td）　　　　　　　　　（6）

こ こ で ， e は放射線の係数効率で
， 放射線計測 に 用

い る検出器 の 特性 と試料と検 出器 との 立体的関係

（幾何学的関係 とよばれる）に依存する．bは壊変あ

た りの 放射線の 放出率で，測定する放射線 に よ っ

て決 まっ た定数で ある．また，exp （
−A　t，）は放射壊

変に よ る減衰係数で，らは減衰時間（冷却時間）であ

る．比較法で
， 標準試料と未知試料を同 じ位置で

測定すれ ばe は等しい の で比をとる こ と に よりb と

共に相殺 され，結局，標準試料 と未知試料の測定

時間の差か ら生 じる減衰係数の違 い を考慮す る こ

とに よ り，放射線計測率か ら標的原子核の数を計

算する こ とが で きる．

3．2 元素の 同位体比分析

　放射化分析で 注意 しなければならない こ とは，定

量値 として求め られるの は標的原子核の 数N で あ

り，元 素の 数で はない こ とで ある ．元素の 数を求

めるた め には当該元 素中で の標的核種 の 同位体存

在度の値が必要で ，通常は天然 に おけ る同位体存

在度を用い る．中性子放射化分析で は，あ くまで

も同位体組成が正常で ある と仮定 した上で 元素の

定量値を求めて い る こ とに留意する必要がある．一

方，こ の 放射線計測率か ら標的原子核の 数が 求め

られ る点を利用 して，中性子放射化分析によっ て

同位体比 を求め る こ とも可能で ある．こ の 場合，中

性子照射に よ っ て
， 同

一
元素の複数の 安定核種（安

定同位体）がそれぞれ測定可能な放射線を放出す る

放射性核種に変換 され なけれ ばなら ない ．た だし，

質量分析計 に よ る同位体組 成の 測定 と異な り，

一

つ の 元 素の 中 の 特定の核種の 比が求め られ るだ け

で ， す べ て の 安定核種の 比が求め られ るわ け で は

ない ．

　放射化分析に よっ て同位体比が測定され，結果

が報告 され て い る 元素に，テ ル ル
t 水銀，オ ス ミ
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ウ ム が ある ．い くつ かある安定同位体 の 内 ，テ ル

ル で は ［：°Te1LユfiTe
／
lzRTe 比［1］，

オ ス ミ ウ ム で は

iS‘Osf’“’Os比［2亅，水銀で は LgfiHg
！
1［’2Hg

比 ［3】が放射化

分析法に よ っ て求め られ る．こ れ ら の 比の 分子に

当た る核種は い ずれ も原子核合成理論に お い て い

わゆ る pプ ロ セ ス に よっ て作 られるもの で ，天然に

おけ る 同位体存在度がそれぞれ各元素中で0．0969 ・ ，

O．020％
，
0．15％ と極め て 低 く，質量分析法に よ っ

て 正 確 な 同位体存在度 を求め る こ とが 難 し い ．一

方，中性子放射化分析 に お い て は それ ら核種の 中

性子吸収核反応断面積が一般的に大 きく， 相対的

に高い 感度が得 られる．また，上記 3元 素は安定同

位体 の 数が 7つ 以上あ り，そ れ ら が広い 質量数の領

域 に わた っ て存在す る．その 中で pプ ロ セ ス核種は

最 も質量数が小 さい とこ ろ に位置す る ため に，質

量分析法で は同位体分別効果（mass 　fractionation）と

質量弁別効果（machine 　bias）を正 しく求め な い と正

確な同位体存在度が 得られ ない ．放射化分析で は

こ の ような効果は生 じな い か，生 じて も非常に小

さい ．こ の ような理 由か ら，中性子放射化分析法

は こ れ らp核種の 同位体比 の 変動 を見 るため の 優 れ

た測定法 として利用 されて きた．上記核種以外に

も，中性 子 放射 化分析 法 を 用 い て た とえば

”’”Ba ！
t：rBa1 ］i”Ba ， 1 

℃ d／
】、
℃ d ，　 isfiDy

！
bsSDy

！
i宀4Dy ，

L‘ zEr1H ”Er
，
　

LfixYb
〆

li4Yb ，9
’
4Hf

！
dx’）Hf，1saW

／
ls−W ，

Lり゜Pt！i’2PLIi “SPt 等の 同位体比 の変動を調べ る こ とが可

能で ある．

4．中性子放射化分析の実際

　中性子放射化分析法を用 い て 宇宙化学的試料 を

分析する場合， 非破壊法と破壊法を選択す る こ と

が で きる．非破壊法 とは化学操作 を しな い と い う

意味で あ り，試料を適当な大 きさに壊すこ とは あ

りうる．また，（n ，γ）反応後に起こ る放射壊変（通常

β一壊変）に よ り，
一

部の 元素が別の 元素に変換 して

21

しまう，破壊法で は通常，中性子照射後に化学操

作を行うので，試料の損失は免れ得ない ．

4．1 機器中性子放射化分析

　非破壊で行 う中性子放射化分析法は，
一
般 に機

器中性子 放射化分析（inStrUmental　neutron 　activation

analysis ，　 INAA ）と呼ばれ る，こ の 方法 の 特徴 は，

試料を中性子で 照射 し，化学操作 をせずに直接放

射線計測 を行 う点 で ある．中性子は透過性が 高 く，

試料全体に均一に照射 され，多くの 元素に対 して

比較的大 きな核反応断面積を もつ ．従 っ て ，あ る

程度大きい 試料や，多数の 試料に つ い て
一

度に 等

しい 条件で 中性子照射する こ とが で き，そ の 結果，

多くの 元素に 関 して 分析値が得 られる．また，測

定する放射線 はY線 を用 い るが，す で に述 べ たとお

り，Y線は物質中 で の 透過能が高 く，マ トリ ソ ク ス

に よ る吸収の影響を ほ とん ど考慮す る必 要がな い ．

隕石等の 試料に こ の 方法を利用 する と コ ン ドラ イ

ト質の もの で は20〜30元 素に対 して定量値を求め

る こ とがで きる．通常 ， 分析に利 用する放射性核

種の 半減期に応 じて 照射時間を変えて ，照射 と測

定を2〜3回繰 り返 して行う．た とえば，は じめに

数分照射 して 半減期数時間程度の核種の 放出す る

放射線を計測 し，つ い で 6 時間照射 して ，それ以

上長 い 半減期 をもつ 核種に対する放射線計測 を行

う．こ の 間30分照射を加え る と，さら に よ りよい

分析結果が得 られる．こ の 場合の 単位面積〔cm うあ

た りの 中性子密度（中性子束と呼ばれ る ）は 10，’程度

の 値で あ り，た とえば 日本で は立教大学原子力研

究 所の TR 亘GA −IIの ような小型研究用原 子炉 の 中性

子束が こ の 程度で ある ．中性子束が高 くなる と生

成放射性核種の数は増えるの で 分析感度が 高 くな

る よ うに 思 わ れ る が，INAA の 場合 に は 共存元素 に

よ る妨害 も大 きくなり，試料の 取 り扱 い も面倒 に

なる こ とか ら結果 として 分析 に対 して は不利に な

る．
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　INAA の 最大 の 特徴 は 非破壊 で 元素分析を行 う点

で ある．中性子照射後，試料は放射化 され る の で

その 点に よる制約は受けるが，それ を考慮 した上

で取 り扱えば， 同
一

試料をさら に別の方法で観察，

ない し分析す る こ とがで きる．こ の 点は，貴重な

試料で分析に供 し得る量が非常に限 られる場 合に

大変有利で ある．また，極微量の 試料の場合に は，

中性子束を高 くする こ と に よ り感度を高 くす る こ

とが で き，測定で きる元 素数は限られ る が ，
マ イ

ク ロ グ ラ ム 以 下 の 試料の 分析 も現 実 に 行 わ れ て い

る ．こ の点で も
， 稀少試料の 分析に は大変威力を

発揮す る．

4．2 放射化学的中性子放射化分析

　
一

方，破壊法に よる中性子放射化分析は，別名，

放射化学的中性子放射化分析（radiochemical　neutron

activation 　analysis ，　 RNAA ）と称される．こ の言葉

の 意味する とお り， 通常 ， 中性子照射後に定量目

的元 素の化学分離を行 う．正確には，定量 目的元

素から生 じた放射性核種（通常，中性子捕獲反応で

生成する放射性核種 とそ の標的核種は同位体で あ

り，同
一

元素に属す）を放射化学的に分離 ・生成す

る．こ の 方法の 特徴 は，予め定量目的元素を特定

し，そ の 元素に 関す る定量値 を求め よ うとする点

で あり，
INAA が定量目的元素を選べ な い の と対照

的で ある．RNAA に よ っ て得ら れ る分析値は精度

（繰 り返 し分析に よる
一

致度）は さる こ となが ら，確

度（真の値との
一

致度）は大変高い ．こ れ はその 分析

法の原理 を考え る と理解で きる．RNAA で は中性

子照射後 ， 目的核種の分離生成操作 を行 うと述べ

たが ，
こ の とき，

マ ク ロ 量で 既知量の定量目的元

素（担体と呼ばれる）を加えて か ら行 う．中性子照射

に よ っ て標的核種は放射性核種 に変換 され て い る

の で ，そ の 後に定量 目的元 素を加えて も分析値に

は影響 しない ．一方 ，
マ ク ロ 量 の 担体元素 を加え

る の で その後の化学操作で定量 目的元素はその元
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素本来の 化学的挙動を と る こ とが で き ， 効率の よ

い 分離 ・精製を行 うこ とが で きる，定量目的元素

は 通常微量（ある い は極微量）で あ る こ とが多く，担

体を加えない 化学操作にお い てはその 元素本来の

化学的挙動をとらない 危険を生 じる，また，化学

操作終了後の定量目的元 素の量を測定 し，は じめ

に加えた担体量 と比較す る こ と によ っ て 化学操作

後の 元素の収率を求める こ とが で きる．通常 ，多

くの分析法に お い て は化学収率を 100％ と仮定して

定量 して い る こ とを考える と，化学収率が 正確に

求め られる点は特筆される．さらに，予め 中性子

照射 に よ っ て 定量目的元 素の
一部を放射性核種に

変換する の で ，そ の 後の 化学操作中に定量目的元

素の混入（
一
般に汚染と言われ る ）が 生 じて も，分析

値に影響 しない ，こ の点 も， 通常の分析法で は汚

染は ゼ ロ と して分析値 を求め て い る こ とを考慮す

ると ， 特筆す べ き点 とい える．ただ し，予 め 加 え

るマ ク ロ 量の定量目的元素（担体）に対 して 無視で き

ない 量 の 汚染がある場 合に は ，化学収率が不正確

になる点で注意を要す るが，通常はそ の ような こ

とは ほ とん どな い ．こ の よ うに ，多くの分析法で

問題 にな る分析操作中 の損失と汚染に対 して 完全

にガ
ー

ドされて い る点が，RNAA による定量値の

確度の 高さに つ なが る ，

5．RNAAと太陽系の元素存在度

　RNAA は そ の 確度の 高さゆ え に，隕石中の 微量

元素を定量す る場合 の 最 も信頼で きる分析法と し

て認められて きた，そうした事実の
一

例と して，太

陽系の 元 素存在度を求め る た め に行わ れ るCI コ ン

ドラ イ トの分析例を挙げる こ とが できる，現在の

太陽系元 素存在度の うち ， 貴ガ ス元素 と軽 い 気体

元素を除けば残 りの 元 素は ほ ん の 僅か の 例外を除

けばす べ て C 卩 ン ドラ イ トの 分析値に よっ て 決め

られ て い る．表1に現在最 もしば しば引用 される太
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表 1 太陽系 の元素組成とそ れ を求め る ため の対 象、及び手段
’

’太陽系 の元素組成値はケイ素 （Si）の 存在度を 10E6（10S と した と きの 相 対原子数で表さ れ る
4 ），

分析手法は適用された実績のある こ とを示すもの で、元素に よ っ て は ほか の 分析法も適用 され て

い る。interpo．＝ 血terpolation（前後の 元素存在度か ら 内挿）。
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陽系の 元素存在度［4】を示 し， 各元素が何の 分析に

そ の 値の 拠 り所を求め て い るか，またその 分析で

ど の 元素の 分析に RNAA 法が適用 されたかを示す．

こ の 表か ら明 らかなよ うに，半数以 上 の 元素が

RNAA 法で定量され て い る ．特 に微量元 素 の ほ と

ん どはRNAA 法によ っ て定量 された値が太陽系の

元素存 在度 として用 い られ て い る ，現在 の よ うに

高感度で 精度の 高 い 分析法が利用 され る時代に な

っ て も．RNAA に た い す る 信頼性 は あ ま り変 わ ら

ない ．分析法の 本質を考え る と
， 恐ら くこ の 認識

は今 後も大 きく変わ る こ と は な い で あ ろ う．

　 RNAA は INAA 同様，稀少な試料の 分析に適す

る．た だ し， INAA 法が非破壊分析法で あるが故の

理由はRNAA に は当て はまらな い ．　 RNAA は破壊

法で あるの で試料は損失す るが ，繰 り返 し分析が

許され ない場合の分析法として は最適の 分析法 と

い える．そ の 理 由は，（i）RNAA で は試料を中性子

で 放射化 して しまえば
， 生 じた放射性核種 の 放出

する放射線を トレー
サ

ーとして 目的核種を追求で

き，（ii）化学収率を別途求め る こ とがで きる の で ，

試行錯誤 して 目的核種を追求 して も正確 な定量値

を得る こ とがで きるか らで ある ．また，（iib化学操

作を い ろ い ろ組み 合わ せ て ，
一

つ の試料か ら多く

の 元素を系統的に分析する こ とが可能であ る，と

い う点 も理由の
一

つ として あげられ る．

　RNAA 法が稀少な試料の 分析に適する具体的な

例 と して，米国NASA の Discovery　Missionの 一
つ

として実施が決 まっ た 「Genesis　Mission 」におけ

るRNAA の役割 を挙げる こ とがで きる．筆者は こ

の計画にCi （co−investigator）と して参加する機会を

得た．こ の惑星探査計画に 関 して の 詳細は こ こ で

は割愛す る が
，

こ の Mission の 目的は太陽風 の

sample 　return で ある．太陽風 を適当な捕集材 に集

め，それ を地球に持ち帰 り，元素組成や同位体組

成 を求め る計画で ある．太陽風 の 元 素，及び同位

体の 組成は太陽の それ らの組成を直接反映 したも
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の で あり， 太陽系の 元 素 ・同位体組成を隕石か ら

の間接的な情報と して で はなく，太陽か ら直接求

め よ うとする点にGenesis　Missionの究極的な目的

がある．表2は地上 に持ち帰 っ た太陽風試料 の 元素

分析で ，どうい う元素をどうい う分析法で 分析す

るか とい う計画表で ある ．こ の表で わ かる とお り，

軽元 素を除 い て か な りの 元素をRNAA で 分 析す る

予定で ある．こ の RNAA に よる分析計画 は決して

根拠 の ない もの で は な く，周到 な予 備実験［5］）を繰

り返 した上で の計画 であ る点は明記 して お きた い ．

6．サ ンプル ・リター ン計画におけ

　　る放射化分析の貢献

　 サ ン プ ル ・リ ターン に よっ て宇宙物質が地球 に

持 ち帰 られた と き，放射化分析が どの 程度の 貢献

を し うるか とい う点に 関 し て は ，上 記Genesis

Missionの 計画 か らも推定 され る とお り，非常 に 大

きい とい える．表3は高感度元素分析法と して 知ら

れ る炭素炉原子吸光分析（GFAA ）， 誘導結合プ ラ ズ

マ 原子発光分析（ICP−AES ）， 誘導結合プ ラ ズ マ 質量

分析（ICP−MS ）の分析感度 を中性子放射化分析の感

度 と比 べ た もの で ある．こ の 表の数値の 単純 な比

較か らは，放射化分析法が他の 分析法 に比べ て 特

別高い 分析感度を持 つ と は 認識 で きない ．こ の よ

うな分析感度の 比較で 重要なの は どうい う単位で

表 され て い る か とい う点 と，どうい う試料を測 定

し よ うとする か と い う点で ある ．表3で は GFAA ，

ICP−AES ，　 ICP−MS に対 して は溶液中の 元素濃度で

表 され て い る の に対 して ，NAA の 場合に は 元素量

の 絶対量で 表され て い る こ とに注意す る必 要が あ

る．また，サ ン プ ル リ ター
ン で 持ち帰 られ る 試料

は固体試料で あ り，こ の ような試料をGFAA ，　 ICP−

AES ，　 ICP−MS 等の 分析法を用 い て元素分析するに

は 試料 を適 当な方法で 分解 し，溶液化 しなけ れ ば

な らな い ．溶液化の 際に は酸を用い る方法 とア ル
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表 2 ‘Solar　Wind 　Sam 　le　Re加m
” Di300voMissionで適用予定の 元素の 定量分析手段

゜

E【e 皿 entA 　 licablo　mdhodE1 ¢ mcnIA 　紅ca扨e　me 血odElem   慮 A1icaUe 　mdhod

1H DSNR ”C 巴 SMS ，　NAA ，（  S） 露Ce NAA ，（RIMA ）

2｝艶 Noble　gas　MS 3。ZnS 皿 1S，　NAA ，（RMS ） 鋤 （RIMS ）

3Li SIMS ，
　RIMS 翻

GaSIMS ，　NAA ，（RMS ） 認 d NAA ，（RIMA ）

禽 （RIMS ） 露 GeSIMS ，　NAA ，（RIMS ） oSm NAA ，（RIMA ）

墨 SIMS，　RIMS 巒
As NAA ，（RIMS ） oEu NAA ，（RIMA ）

’ SIMS
翼
Se SIMS

臼
Gd （RIMS ）

7N （Gas　MS ） 声 r SIMS
，
　NAA

碼
Tb NAA

， （RIMA ）

8Q SIMS 壷 Noble　gas　MS 衡
Dy （RIMS ）

gF
SIMS

”
RbNAA ，　SIMS，（RMS ） σ

Ho NAA ，（RIMA ）

1典 Noble　gas　MS 到
Sr SIMS，（RIMS ） 偲

】雪 （RIMS ）

1且N8SIMS ，
　RIMS ，　NAA ”

Y SIMS ，（RIMS ） θ
Tm （R 正MS ）

12MgSIMS ，　RIMS ，　SXRF 譫 SIMS，（RIMS） 鴨 Yb NAA ，（RIMA ）

1｝A1S 【MS ，　RIMS ，　SXRF41Nb RIMS ？蓋
Lu NAA ，（RIMA ）

14SiSIMS ，　RIMS ，　SXRFoMoNAA ，（SIMS ，　RIMS ） η
Hf NAA ，（RIMS ）

路PSIMS ，　RIMS ，　SXRF “
Ru NAA ，（RIMA ） 73T8 NAA ，（R正MS ）

16S SIMS ，　SXRF “
Rh （RIMS ） 74W （NAA ，　RIMS ）

竃7C1
SIMS ，（SXRF ） 弱Pd （NAA ，　RIMS ） 75Re （NAA ，　RIMS ）

】寂 Nob 乳e　gas　MS σ
A8 NAA ，（RIMS ） 7‘Os NAA ，（RIMS ）

IgKSIMS ，　RIMS ，（SXR恥 錫 Cd （NAA ，  S） 刀 卜 NAA ，（RIMS ）

20CaSIMS ，　RIMS ，
　SXRF 魂 （RIMS ） 鴇 PI （RIMS ）

21ScNAA ，　SIMS ，　RIMS 鉛
Sn （RIMS ） 万

Au NAA ，（RIMS）

忽TiSIMS ，　RIMS ，（SXRF ） 飢
Sb NAA ，（  S） ●。H8 NAA

笛V SIMS ， （RIMS ） 歸
Te NAA 11TI （NAA ）

四
CrSIMS ，　RIMS ，　SXRF 墾

1 SIMA
澀
Pb

ゐ
MnSIMS ．　RIMS ，　SXRF 遮 Noble　g麗 MS 日3Bi

跖
FeSIMS

，
　RIMS

，
　SXRF

騒
CsNAA ，（SIMS ，　RIMS ） goTh NAA ，（RIMS ）

7Co SIMS ，（RIMS ） 驅B8SIMS ，　NAA ， （RIMS） 兜 u （RIMS ）

NiSIMS ，　RIMS ，　SXRF L8 NAA ，

＊略語 は以下 の通 り ： DsNR 　＝ 　Depth−sensitive　Nuclear　Reazio皿 ；Noble　gas　Ms ＝Noble　gas　Mass

S  om 靭 ； RIMS ＝ Resoumoe　Ionization　Mass　 Spectrometry； SMS ＝ Seゆon 軻 Ion　 Mass

Speetrometry ；SXRF ＝ 　Syndhrotron　X −Ray　Mu （mesoence ；Gas　MS ＝ 　Gas　Mass　SpectromCtry；NAA ＝

NeutronActivation　Analysis（ほ とん ど RNAA ）。括弧内の方法は適用可能で ある こ とを示 す。太字

の元素は 中性 子放射化分析で定 量可能で ある こと示 す。
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カ リ を用 い る方法に大別 されるが，どち らも化学

試薬を加え，かつ 加熱 しなければな らな い ，こ こ

にRNAA の特徴で 述べ た外部か らの汚染（プラス の

誤差）と揮 散に よ る損失（マ イナ ス の 誤差）が生 じる

可 能性が あ る．また，GFAA ，　 ICP−AES ，　 ICP−MS

法で微量元 素を測定す る場合，共存す る 元 素の 影

響をうけ る．こ の 妨害（マ トリ ッ クス 効果とい う）を

で きるだけ抑える た め に は試料溶液を希釈 して 主

成分元素の 濃度を低 くす るか ，化学分離操作に よ

っ て除去する必要がある．従 っ て
， 表3 の 感度を現

実の 分析の 目安と し て利用す る に は，こ と固体岩

石試料に関 して は種々 の 配慮を要す る．

　放射化分析にお い て もINAA の場合に は共存元素

に よる妨害を受け るた め に
， 実際の 分析感度は表

3で与えられた数値よ り悪 くなる．・．．・
方，RNAA で

は 目的元素に応 じて化学分離を行 うの で，表3の 数

値が
一応 の 目安 となる ．た とえば コ ン ドラ イ ト質

隕石 と似た組成 の 物質を分析する場合，希 ヒ類元

素（ラ ン タ ノ イ ド）で は数 ミ リグラ ム ，白金族元素の

一つ で あ る イ リ ジ ウ ム （表に は掲載 され て い な い ）で

表 3　 4 分析法 の 検 出限界の 比較 寧
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　 2．2
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＊分析法の略語は以下の通 り ： GFAA ＝ GiaPhite　Fmm 　Atomic
AbsorPtion； ICP−AES ＝1nktively　Co璽Pled　Plas皿 a　Atomic　Emission
SpeCtroma 　y；】CP −MS ＝ 　lnctie　i▼Cly　CoXpled　P且asma 　Mass　SpectromCtry，
NAA ＝ NeutronactivationAnalysis。検出限界値 （単位に注意）は分析
条件 に より異なる。
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は 【0 マ イ ク ロ グ ラ ム の 試料があ れ ば定量値を得る

こ とが 面∫能で あ ると計算で きる ．NAA の分析感度

は元 素ご とに大きく異なるの で ，どうい う元 素を

分析するかに よっ て 分析 に必要 とされる試料量が

異な る ．また，サ ン プ ル リターン で持ち帰 られ る

試料で は，そ の 組成は 不詳で ある の で ，分析上必

要とされ る量を正確に 見積もる こ とは 難 しい が，仮

にC 卩 ン ドラ イ トの 化学組成を仮定す れば，表2で

RNAA で定量予定と される元 素の 含有量を同法 を

用い て 定量するため に は，数且0 ミリグラ ム程度の

試料量が必 要と な る ，現実問題 と し て
，

こ れ らの

元素を同
一

試料か ら
一・

度に 分析す る こ と は 不可能

で ，何度か に分け て分析する 必要があ り，その 分

を考慮する必要はある．

　実際のサ ン プル リ ターンで地球に持 ち帰られ た

試料の分析で は，まずINAA 等の非破壊分析法で試

料の chracterization を行 い ，併せ て 主 として 主成分

元 素の 分析を行 うこ と に な ろ う．分析に供 され る

試 料量が 限 ら れ る 場 合 ，
RNAA で 用い る試料は す

で に INAA に 用い られ た試料で よい L こ の 場合 ，

lNAA の 際 の 総中性 子束がRNAA に利用する それ に

比べ て無視 し得る くらい 小 さければ問題な い ．現

実的に は，INAA を前述 の立教大学の 原子炉 を利用

す る とす ると総中性子束は tOifi　n ！cm
：程度で あ りt

その 後冒 本原子力研 究所 の 原 子炉 で 照 射 し て

RNAA を行う場合の総中性子束が IOIs−一一ION　n！cm
：

程度で ある の で ，こ の 条件は 充た され る．後述 の

通 り， 将 来 の サ ン プ ル リ ターン 計画に よ っ て得 ら

れた試料の 分析に 立教 大学 の 原 子炉が利用 で きる

か ど うか は現 時点で は 保証 の 限 りで は な い が ，

NAA を利用す る分析の シナ リオ は INAA に利 用 さ

れ る原 子炉 の 変更は余儀な くされ る に して も大筋

は 上 記 の 通 りで ある．こ れ に よ っ て少な くとも30

か ら40以上 の 元 素に つ い て正確な 元素組成値を求

める こ と は それ程困難なこ とで はない ．

27

7．中性子放射化分析法の今後の展

　　開

　分析法 自身と して の 中性 ｝放射化分析法の 今後

の 展開は もうそれ程あ りえまい ．こ れ まで の 経緯

を見れ ばすで に 分析法 として 成熟 した手法で ある

こ と は 明 ら か で ある．反面 ，分析手法と し て の 重

要性は まだ まだ潜在的 に高い もの があ り，特に宇

宙物質の 分析法と して は，すで に述べ た とお り，今

後とも掛け替えの な い 分析法と して の 地位は 変わ

ら な い で あ ろ う．従 っ て ，中性子放射化分析法の

必要性 ・重 要性は ，こ と宇宙 ・惑星科学の 分野 に

お い て は増加する もの と予想 されるが，分析法を

と りまく環境がそうした要求に対応で きそ うにな

い い くつ かの不安要素がある．不安の
．一つ は研究

用原子炉 を取 り囲む環境の 悪 化で ある．最も端的

な例は，立教大学の 原子炉 の 廃炉 問題 で ある．同

炉 は前記の 通 り，特 に INAA に お い て は 現在 日本 に

お い て は唯
一

の 最適な原子炉 で ある．立教大学炉

の廃炉が現実に なれば，宇宙 ・惑星科学の コ ミュ

ニ テ ィ にとっ て大 きな痛手となる こ とは間違 い あ

る まい ．

　 こ れ に関連 した問題 と して，放射性物質を規制

する非現実的な，あるい は形骸化 した規則 ・法律

とい う現状が ある．放射性物質は非放射性 物質と

区 別 して厳 しく規制 され る の は 当然 で あ る．し か

し，現行 の 規則に は実勢に 当て は ま らない もの が

多 く，規制の ため の 規制 と思われ る もの が少な く

な い ，現実問題 と して ，放射性物質を利用 して実

験 しよ うとする と，その前に 準備 しなければな ら

ない 書類の 多さに 閉口 す る．その 多くは ほ とん ど

意味を持たない と思われ る もの で ，唯
一

意味を持

つ とすれば官庁〔科学技術庁）の 立ち入 り操作に対す

る書類整備 で ある．本来規制は ，放射性物質を安

全に利用す るため に利用者の 立場にた っ て 作 られ
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る もの で ある べ きで ある が，実際に は 書類を管理

す る人．監査する人 の ため に ある としか思えな い

もの が少な くな い の で ある．放射性物質を安全 に

かつ
“

手軽 に
”

利用で きる よ うな環境を整 える こ

とも，今後の 放射化分析の実用的な発展に つ な が

る大 きな課題 の
一

つ で ある と思 わ れ る ，

　もう一
つ の 不安は 人材 の 不足で ある．こ れまで ，

放射化分析に関する教育は化学の 一分野 である放

射化学の なか で 行わ れ て きた．しか し放射化学の

化学に しめ る位置が時代 と共に変化 し，こ れ まで

の ような教育の 場 ，
ひ い て は 人材の確保が難 しく

なりつ つ ある．しか し，こ の 点 は，放射化分析が

分析手法としての意味あい が強 くなるに従っ て，放

射化学，さら に は化学 とそれ程強い 結び つ きを持

たなくなっ て きて い る こ との 反映で もあ り，別の

展望が開ける可能性はある ．こ の 可 能性 をい か に

現実的なもの として い くか とい うこ とが 2 つ 目の

不安要素を払拭する大 きな課題 で ある．
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