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第1章 序論

1.1 はじめに

原子核は1911年にRutherfordのα線の散乱実験によって発見された｡当初､原子核

は陽子と電子から構成されると考えられたが､量子力学の発展に伴い､この組み合わ

せでは種々の実験事実を説明できないことが明らかになった｡1932年にChadwickに

ょって中性子が発見されると､直ちにHeisenbergとIwanenkoは原子核は陽子と中性

子(両者を総称して核子と呼ぶ｡)から構成されるとする考えを提案した｡この考えは､

その後の多くの実験によって確認され､現在では全く疑問のないこととされている｡

原子核の存在が明らかになって以来､その内部構造､すなわち数個から高々250個程

度の核子の集合体の運動形態について､様々な観点から研究が進められた｡安定核近

傍の原子核を対象に始まった実験で得られた成果は､それらを統一的に理解するため

に様々な原子核模型の構築へと発展していった｡その代表的なものとして､Mayerと

Jensenが提唱した殻模型[1]､BohrとMottelsonによる統一模型[2]が挙げられる｡こ

れらはエネルギー準位や電磁気モーメントなどの原子核の性質をかなりの程度､説明

することに成功した｡しかし近年の実験装置や測定機器の発達に伴い､研究対象が安

定核近傍から徐々に外側､つまり不安定な原子核領域に広がってくると､従来の原子

核理論では予想されていなかった中性子ハロー1[3]や超変形2[4]などの現象が次々と

見つかった｡このことは､これまでの原子核の性質に関する知識はまだ不十分である

ことを示している｡安定領域から離れた原子核の研究を行うことは､核構造をより深

く知る上で欠くことができない｡

1.2 原子質量

原子核構造を反映する物理定数の1つとして原子質量が挙げられる｡Z個の陽子及

び軌道電子､Ⅳ個の中性子から成る中性原子の質量〟(Z,Ⅳ)は､原子核及び電子の質

量m(Z,Ⅳ),m｡と電子の結合エネルギー△｡(Z)を用いて

〟(Z,Ⅳ)=m(Z,Ⅳ)+Zm｡-△｡(Z)

と表せる｡さらに原子核の質量m(Z,Ⅳ)は､陽子質量m｡,中性子質量m｡及び原子核

の結合エネルギー△n｡｡1(Z,Ⅳ)で

m(Z,Ⅳ)=Zm｡+Ⅳm｡-△｡｡｡1(Z,Ⅳ)
1表面に中性了のみが非常に薄い密度で広がっている現象｡

2多くの原子核は回転楕円体状に変形しているが､その短軸､長軸の比が1:2あるいはそれ以上とい

う極端な変形状態にある原子核｡
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と表せる｡陽子､中性子及び電子の質量は精度良く測定されており､また軌道電子の

結合エネルギーも各元素ごとに決まっている｡従って原子質量を測定することは核子

の結合エネルギーを決定することであると言い換えることができる｡結合エネルギー

は､多体系としての原子核の全般的な性質を表しており､歴史的には､これから導かれ

る物理量一例えば2中性子または2陽子分離エネルギー3一の系統性が､魔法数や原子

核変形の存在を示す有力な証拠になった｡例として質量数150近傍の中性子過剰核4の

2中性子分離エネルギーg2｡をFig.1.1に示す[5]｡この図を見てまず気が付くことは､
全ての元素において中性子数が82を超えると∫2｡が急激に減少する点である｡これは

中性子数が82のとき､原子核が非常に安定になることを意味している｡この現象は､

原子における希ガスのように､原子核もある核子数(魔法数)のところで閉殻になる､

と考えることで説明されている[1]｡もう1つの特徴は､中性子数が90以上､陽子数が

60以上の領域で､∫2｡が大きくなっていることである｡この現象は､中性子数が90に

なると原子核の形状が急激に回転楕円体に変形するために起きている｡

このように原子核の基底状態の性質を反映している原子質量は､一体どの程度測定

されているのであろうか｡これを表したのがFig.1.2である｡この図は､白丸で表し

た原子核､すなわちその存在が実験的に確認されている約2700個の原子核[6]のうち､

質量が決められているのは黒丸で示したおよそ1900個[5】の核種にすぎないことを示

している｡Fig.1.2から明らかなように､原子質量が未知の核種は､安定線5から遠く離

れたところに位置している｡これらの核種に対して原子質量の測定を行うことは､原

子核に働く相互作用の性質を理解する手掛かりをもたらす｡

さらに､不安定核の原子質量を実験的に決定することの工学的･物理的意義として､

質量公式の検定を挙げることができる｡質量公式は､陽子数と中性子数の関数で原子

質量を表したもので､いくつかの研究グループから提案されている【7-16]｡原子質量が

未知の核種に対するその予測値は､宇宙における元素合成過程の解明､原子炉での崩

壊熱の評価､あるいは長寿命核種を短寿命の別の核種へ変換する､いわゆる核消滅処

理の研究など､基礎科学から応用分野まで幅広く利用されている｡当然､質量公式の

予測能力は高いことが要求されるが､実際には質量公式によって､その信頼性はかな

り異なる｡例としてFig.1.3に､Satpathyetal,[10],Tachibanaetal･[11]及びSpanier

eまαJ.[12】の質量公式が予測する57La同位体の陽子分離エネルギー∫｡を示す｡g｡は注
目する原子核から1つの陽子を取り除くために必要なエネルギーであり､これが0に

なるところが陽子過剰側6の原子核の存在限界つまり陽子ドリップライン(protondrip

line)である7｡この図から明らかなように､各々の質量公式は1MeVあるいはそれ以

上異なるちを予測しており､ドリップラインの位置も質量数で2程度変動する｡また､

Satpathyetal.の質量公式のように､その予測値が他の公式と大きく異なる傾向を示

すものもある｡原子質量の実験値と予測値との比較は､質量公式の信頼性を直接評価

できる方法であり､その結果は理論を改良する際に基礎データとして役立つ｡

3ある原子核から2つの中性子または陽子を取り去るのに必要なエネルギー｡

4安定な原子核に比べ中性子数の多い核種｡
5Fig.1.2のように原子核を示したとき､安定な原子核はほぼ1本の線上に分布している｡この仮想

の線を安定線と呼ぶ｡
6安定な原子核に比ノこ､陽子数が多い核種｡中性子欠損核とも呼ばれる｡

7正確には､原子核のCoulombポテンシャルの影響で､陽子ドリップラインの外側でも､ある程度原

子核は存在できる｡

2



ゝ
む
ミ
＼
u
お
誌
｣
む
⊂
む
u
O
焉
｣
監
む
S
u
O
J
l
⊃
2
-
○
き
ト

Fig･1･1‥Two-neutrOnSeparationenergleSS2nfbrnucleiinanatomicreglOnOf52≦Z

≦65.

3



(
N
)
ト
ぷ
己
n
N
已
○
-
O
h
d

00

80

60

40

2

§昌昌□§-
u■■■■■■■

呈㌣●
●0

⊂〉

｡8呂00800

0

ーーーーーーーーー貯照呂｡

§0昌一
【)0

■■0

8

U

〔)完盛返謹__←-----
---__§喜…､……;･･

野;!:…≡…■i
00

詣己謂l■■llllll
亡】

8-------------一照覇

_0

o unkno nmaSS
追
8(〕0▼

-----~§呂8ロロ

…主真一……

(⊃

一己

88
●ii●櫨【】

● known maSS
;壬･

l

20 40 60 80 100 120 140 160

NeutronNumber(N)

Fig･1･2:Chartofthenuclides･Circlesshownuclidessynthesized･Fbrnuclideswhosemassesareexperimentallydetermined,the

circl｡Sar｡Shaded.VerticalandhorizontalstraightlinesindicateneutronandprotonmaglCnumbers,reSPeCtively･



人
山
∑
＼
d
叫
訟
-
0
已
u
已
○
焉
-
乱
心
S
已
○
-
○
-
d

サム

Tヽ亡l十 t…
f ′l■

}■叫▲J'
■′ ■′■′γ● ■

ケ~

t

1 aln往
/ ′

■l

M T
J

J-
/

′

′

r~~

Ⅸ

ヽ

q
一丁~

l
■

l

ヽ■

一;∠
′

′
ヽ

■

l

･′･
′

¢

7

■

ノ了
___l

l

_ゝ__
l

†

ロ
u

d
T~~~

H′

′

′

′

115 125 135

Massnumberof57Laisotope

Fig･1･3‥ProtonseparationenergleSSpof57Laisotopespredictedbymassformulasof

Satpathyetal,[10],Tachibanaetal.[11]andSpanieretal･[12]･

5



原子質量(正確には原子質量の差､すなわちβ崩壊エネルギーQβ8)は､β崩壊の半

減期を理論的に計算する際にも､その入力値として必要になる｡一般に半減期の理論

計算値は､Qβに強く依存する｡具体例として､β崩壊の大局的理論【17,18]で計算した

161sm,165Gd及び166Tbの半減期を､その計算に用いたQβ-の関数としてFig･1･4に示

す｡計算値は実測値と2～3倍以内で一致しているものの9､500keVのQβ-の変動で､

半減期が2倍程度変わっていることが分かる｡これらの原子核は､名古屋大学､東京

都立大学及び日本原子力研究所東海研究所の共同研究で最近同定され､その半減期が

実験的に初めて決定された[19,20】｡その結果､計算値は実験値と比べ全般に長めの値

になっていることが明らかになった｡この原因として次の2点が考えられる｡

1.計算に用いたQβ一が真の値と大きく異なる｡

2.β崩壊の理論が､何らかの点で不十分である｡

上で述べた3核種については､原子質量またはQβ-の実験値が存在しないため､1･

の問題について､その真偽を判断することができない｡つまり､半減期の実測値と計

算値とのずれの原因を突き止めることはできない｡逆に言えば､実験によるQβの決定

は､この間題に明確な答えを与える｡質量公式と同様に半減期の理論計算値は､夷体
核物理や原子力工学で広く利用されている｡従って､この信頼性を調べることは重要

である｡

1.3 原子質量の測定法

現在､不安定核の原子質量を測定する方法として大きく分けて2つの手段が用いられ

ている｡すなわち慣性質量を直接測定する方法と､質量とエネルギーの等価性且=mC2

を利用して原子核が崩壊(あるいは反応)する際のエネルギーの変化量から質量を間

接的に決める方法である｡

直接測定法はさらに飛行時間測定を行う方法､サイクロトロン(cyclotron)振動数を

測定する方法などに分けられる｡

フランスの重イオン研究所(GANIL:GrandAcc616rateurNationald'IonsLourds)の

反跳核分析器SPEG[22]とアメリカのロスアラモス国立研究所(LosAlamosNational

Laboratory)の飛行時間分析器TOFI[23]は､核反応で生成･反跳した原子核を､エネ

ルギー分析用の双極磁石を含むイオン輸送系に導き､その飛行時間を測定することで､

原子質量を直接決定する｡この方法で決定できる質量の精度は△〃/〟=10~4程度とあ
まり良くはなく､また測定対象が質量数50程度までの軽い核に限られるという弱点が

ある｡しかしながら､半減期が非常に短い(数ms程度)核種の原子質量を測定できる

ほとんど唯一の方法であるため､得られる実験値の意味は大きい｡

8β一崩壊エネルギーをQβ-､軌道電子捕獲(EC:OrbitalElectronCapture)崩壊エネルギーをQECと
書き表す｡EC崩壊はβ+崩壊の競合過程であり､QECはβ+崩壊エネルギーに電子･陽電子の静止質量エ

ネルギー2mc2=1022keVを加えた値に等しい｡本論文では両者を特に区別する必要のない場合､Qβ

と表すことにする｡
9半減期の理論計算値の精度を表す指標の1つとして､実測値と計算値が2または3倍､あるいは10

倍以内で一敦する核種の割合を示すことが多い｡
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これとは別に最近GANILで､連結されている2台のサイクロトロンCSSlとCSS2

を用いる原子質量測定が行われた[24]｡この方法では､1台目のサイクロトロンCSSl

のビームを利用して生成させた不安定核を2次ビームとして取り出し､2台目のサイク

ロトロンCSS2へ導入し､飛行時間分析を行う｡彼らは質量数100近傍の原子質量を精

度10~5程度で決定した｡同様の装置はフランスの原子核研究所(InstitutdesSciences

Nuc16aires)のSARA(Syst占meAcc616rateurRh6ne-Alpes)にも導入された【25]｡

また､ドイツの重イオン科学研究所(GSI:GesellschaftfdrSchwerionenforschung)で

は蓄積リング(ESR‥ExperimentalStorageRing)中を周回させたイオンの飛行時間を

測定し､原子質量を決定する実験が計画されている[26,27]｡1回のイオンの周回に対

する質量分解能は3×10-4程度であるが､これを100回程度周回させ飛行時間を測定

することで､イオンの重心位置の決定精度が上がるため､質量の精度は3×10-7程度

になると見積もられている｡

直接測定法のもう1つの方法は､磁場中に閉じ込めたイオンの固有サイクロトロン周

波数から原子質量を決定する方法である｡この装置としては､ヨーロッパ連合原子核研

究機関(CERN:Cons6ilEuropeenpourlaRechercheNuc16aire,現在の名称はEuropean

OrganizationforNuclearResearch)に設置されているタンデム(tandem)型のペニン

グトラップ(Penningtrap)質量分析器ISOLTRAPがある【28】｡オンライン同位体分離

装置ISOLDE(IsotopeSeparatorOn-LineDEvelopment)で質量分離された生成核は､

まず1段目のトラップでパルス状のビームにされてから､2段目の高精度のペニングト

ラップに輸送され､電磁場によって閉じ込められる｡このイオンに高周波を印加する

と､固有サイクロトロン振動数に相当するところで共鳴励起が起こる｡その共鳴を観

測することで半減期が1s以上の原子核の質量を精度1×10~7程度で決定することが可

能である｡この装置には最近､1段目のトラップに分解能10-5程度の質量分析の機能

を持たせるなどの改良が加えられた｡このことにより､今まで同重核10の混入が多いた

め測定が困難だった希土類核に対しても質量の測定が可能になった【29]｡ペニングト

ラップを利用した原子質量測定装置は､カナダのチョークリバー研究所(CbalkRiver

Laboratories)においても最近製作された[30]｡

また､別の手法でサイクロトロン振動数を測定する装置MISTRAL(Massmeasure-

mentatISoldeusingaThnsmissionRAdiofrequencyspectrometeron-Line)がCERN
に導入され､まもなく実験が開始される[31]｡イオン化された測定対象核は､スリット
を通って磁場内に入射し円運動し､2周してから磁場外へ抜ける｡この間に高周波を印

加することで､異なる固有サイクロトン周波数を持つイオンを分離することができる｡

得られる質量の精度は10-5から10-6程度であり､ISOLTRAPと比べると1桁落ちる｡

しかし､測定に要する時間がおよそ100psと短時間であるため､ISOLTRAPと比べて

短寿命の核種の質量測定が可能である｡

さらにGSIではESRに閉じ込めたイオンの公転周期をSchottky法と呼ばれる手法

で測定し､これから原子質量を求めることが行われている[32]｡

一方､質量の間接測定法では多くの場合､原子核の崩壊エネルギーを測定する手法
が採られる｡これは崩壊の始状態と終状態の質量差に等しいので､いずれか一方の質

量が既知であれば､他方の質量を決定できる｡広い原子核領域での測定を目指す場合

10元素は異なるが､質量数が等しい核｡例えば124Laと124ceは質量数124の同量核である｡
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には､特にβ崩壊エネルギーの測定が適している｡なぜなら､不安定核の多くはβ崩壊

するということに加え､その半減期は通常1s程度以上と長いため､オンライン同位体

分離装置ISOい1を用いた線源調製が可能であるからである｡間接法は質量の差を測定

する方法であるため直接法に比べ感度が良く､一方の原子質量が高精度で決まってい

れば､他方のそれを容易に精度良く決定できる｡具体的には第2章で述べるが､β線検

出器の基礎特性を把握することで､質量数100程度の原子核に対して精度10~6～10~7

で原子質量を決定することが可能である｡これは直接測定法で得られる精度とほぼ同

等である｡また､β崩壊エネルギーを測定するために必要な装置はβ線測定器だけで良

い｡この手法は､高精度が得られ､しかも直接測定法に比べて極めて小規模な装置で

測定が可能という特徴を持っており､大変魅力的である｡

Fig.1.5に代表的な質量測定法で得られる精度と､測定対象にすることが可能な核種

の半減期をまとめて示す｡この図は文献[21]を基に作成した｡

以上で述べたように不安定核の原子質量を決定することは半減期や線源強度等によ

り種々の制約があり､工夫した実験が必要である｡このような複雑な測定法では､大

きな系統誤差が入り込んでしまうことがあり得る｡原子質量の場合､それが最も基本

的な物理定数の1つであるため､測定結果は高い信頼性を持つことが求められる｡そ

のためには質量の決定は､異なる原理に基づいている直接測定及び間接測定双方で行

い､両者の値が一敦することを確認するべきである｡つまり､原子質量測定において

は直接法､間接法のいずれも重要であり､信頼性の面でも､測定範囲の広さの面でも､

相互啓発していくことが望まれる｡

1.4 β崩壊エネルギーの測定

β崩壊では電子または陽電子に加え､電子ニi-トリノ(neutrino:中性微子)が放出
されるため､β線のエネルギー分布はα線や7線と異なり連続である｡β崩壊エネルギー

はβ線スペクトルを測定し､その最大エネルギーから求める｡この解析を行う際には､

用いる検出器の種類に関わらず､β線が娘核のどのエネルギー準位に遷移しているのか

を知るために､測定対象核種の詳しい崩壊図式が必要である｡

β崩壊エネルギーを決定するために用いられている測定器には､磁気スペクトロメー

タ､プラスチックシンチレーション検出器[33,34]､及び半導体検出器であるSi(Li)検

出器【35]や高純度ゲルマニウム(HPGe‥High-PurityGermanium)検出器[36-39]があ

る｡これらの特徴をTablel.1に示す｡

β線測定器として､最もエネルギー分解能が優れているのは磁気スペクトロメータで

ある｡しかし､これはシングルチャンネル(singlechannel)の測定であるため､測定効

率が悪い｡このため､生成量が少なく､しかもマシンタイムの制約から測定に費やせ

る時間が限られる短寿命核のQβ測定には向かない｡

11ISOLで核種を質量分離するのに要する時間は1秒から数秒である｡この時間はターゲット･イオ

ン源一体型ISOLでは､主にイオン源から核種が蒸発して出て来るまでの時間で決まり､またガスジェ

ト(gasJet)型ISOLでは反応槽からイオン源まで運ばれる時間により決まる｡
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プラスチックシンチレーション検出器は構成物質の原子番号が小さいためにβ線の後

方散乱の割合が小さく､全エネルギー吸収効率が高い｡しかしエネルギー分解能は次

に述べる半導体検出器に比べて20倍程度劣る｡さらに7線に対する光電吸収確率が極

めて小さいため､検出器のエネルギー較正を行うことが難しい｡

Si(Li)検出器は電子･陽電子に対するエネルギー分解能が10～20keVと優れてい

る｡しかし､大きな結晶を作ることが困難で､その厚さは通常5Ⅱ皿程度､最大でも

10mm程度までである｡10mmという厚さは5MeVの電子･陽電子の飛程に相当す

る｡このためβ線最大エネルギーが5MeV以上の核種の場合､全エネルギー吸収効率

が極端に低下し､測定が困難である｡また､プラスチックシンチレーション検出器と

同様に､エネルギー較正が困難である｡さらにケイ素の原子番号が14とやや大きいた

め､β線の後方散乱12を含めた応答関数はかなり複雑である｡

HPGe検出器はSi(Li)検出器と同程度のエネルギー分解能を持ち､しかも大きな結

晶を作成することが可能である｡また7線の全エネルギー吸収効率はプラスチックシン

チーション検出器やSi(Li)検出器に比べて大きいため､エネルギー較正は7線を用いて

容易にかつ精密に行うことができる｡ただし､あまりに大きな結晶を持つ検出器を用

いると､β線測定時に7線がバックグラウンドとして強く現れるので､測定対象とする

β線の飛程程度の厚さの検出器を使用するのが普通である｡β線測定器としてのHPGe

検出器の欠点は､β線を測定したときに得られるスペクトルが､真の形状と比べて歪ん

でしまうことである｡これはゲルマニウムの原子番号が32と大きいため､β線の後方

散乱割合及び制動放射線の発生割合13が大きくなるのが原因である｡しかし､この歪み

は適切な方法を用いることで補正でき､条件の良い場合では誤差20keV程度でβ崩壊

エネルギーを決定することが可能である｡

Tablel.1:Typicalperformanceofβ一raySpeCtrOmeterS･
Energy Measurable Detection

Spectrometer

res禦ioneneffY:禁ngee臨空PCy㌫宕蒜)(%) (MeV) (%)

Response Energy

calibration

Magneticspectrometer O.1 0-10 0･5

Plastic scintillator 5-8 0-10 80

Si(Li)detector l-2b) 0-5 40

HPGedetector l-2b) 0-10 10-20

(i)
(ii)

(iii)

(iv)

y

d

d

VJ

誠

訂
∵
甜

舶

E

H

H

E

a)(i)simple,(ii)slightlycomplex,(iii)considerablycomplex,(iv)rathercomplex･
b)Takenintoaccount･Ofanenergystragglingcausedbythedetectorwindow･For7-rayS,theenergy

resolutionis O.1-0.5%.

12β線の後方散乱は､相手物質の原子番号が大きくなるほど多くなる｡

13運動エネルギーβ(MeV)の電子を原子番号Zの物質に入射させる場合を考える｡電子は電離また
は制動放射によってエネルギーを失う｡これらの過程によるエネルギー損失量の比は制動過程/電離過
程～βZ/700である｡
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1.5 研究の目的

これまでに述べた背景の要約も含め､本研究の目的を述べる｡

1.不安定核の原子質量を精度△〟/〟～10-6以下で決定するために､高分解能の

HPGe検出器を用いたβ崩壊エネルギーの測定法を確立する｡

原子質量は原子核の安定性に関するデータを与える基本的な物理量であり､種々の

核計算等において利用されている｡今後超ウラン元素の核消滅処理の研究が進むに連

れて益々原子質量の正確な値が要求される趨勢にある｡実験データのない領域では質

量公式の予測する値が利用されているが､公式間のずれは不安定核になればなるほど

大きく､1MeV以上にも達する｡本研究で信頼性の高い原子質量を決定する方法が確

立されれば､その実験値は質量公式の改良に寄与するとともに､核データベースの充

実に貢献する｡本研究では､大規模な装置を要することなく高精度が得られ､しかも

広い原子核領域を測定対象にすることができるという特徴に注目し､不安定核の原子

質量の決定手段として､β崩壊エネルギーの測定を採用する｡

本研究で測定を目指す不安定核のβ崩壊エネルギーは9MeV程度にまで及ぶ｡信頼

性の高い結果を得るためには､HPGe検出器の基礎特性として単色電子･陽電子線を測

定したときに得られるスペクトル､すなわち応答関数を同程度のエネルギー領域まで

決定する必要がある｡応答関数はモンテカルロ計算で求める方法もあるが､計算コー

ドの信頼性が明らかではないので､実験で決定する｡このための装置を設計･製作し､

京都大学原子炉実験所の電子線形加速器と組み合わせ､6～9MeVの単色電子･陽電

子線の応答関数を実測する｡応答関数の測定は､市販されている種々の結晶サイズを

持つHPGe検出器のうち､β線測定に適した検出器を選択するために､3種類の検出器

に対して行う｡別の手法で既に測定されている4.5MeVまでの結果と合わせて､応答

関数のエネルギー依存性を調べ､β線スペクト/凋牢析に適用する｡そしてこの方法で測

定して得られるβ線最大エネルギーの精度を評価する｡9MeVまでの単色電子･陽電子

線に対してHPGe検出器の応答関数を測定することは､線源を得るのが困難であるた

め､ほとんどなされていない｡これまでに論文として発表されているのは､わずかに

Deckeretal.が8MeVまでの電子に対して測定した例があるのみである[36]｡

2.オンライン同位体分敵装置で生成･分散する中性子欠損核124~130IJaの軌道電子捕獲

崩壊エネルギーQECを測定し､その原子質量を決定する｡

β崩壊エネルギー測定による原子質量の測定法を確立した後､これを124●130LaのQEC

測定に適用する｡本研究では以下の理由で124-130Laを測定対象とした｡

(i)124~127,130Laの実験データがなく､中性子欠損軽希土類核の原子質量を評価する際

に必要である｡

Fig.1.6に124~甥La近傍の原子核を､その原子質量の測定の現状も含めて示す｡こ
の図から､56Baよりも原子番号が大きくなると､質量の実験データが極端に少な
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