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機器中性子放射化分析に よ る岩石標準試料 JLk− 1， JLs−1，

JDo− 1 及 び JP− 1 の多元 素定量

鈴木　章悟 ， 桂木　夏子 ， 平井　昭司
  ＊

（1989 年 7 月 24 口受 理 ）

　機器中性 子 放射化 分析 （INAA ）に よ り，地質調査所 （GSJ）に お い て 作製 され た た い 積岩試料 の

JLk
−1 （湖 底 た い 積物），　JI・s−1 （石灰岩 ），　JDo−1 （ドロ マ イ ト） と 火成岩試料 の Jp−1 （ダナ イ ト）の

4 種類 の 標準岩石試料中の 微量元素を多元素同 時定量 す る 方法 を検討 した ．照 射 は通 常の フ ィ ル タ ーな

し 照 射 と カ ドミ ウ ム フ づ ル ター
照射 の 2 種類 の 方法 で 武蔵工 大炉 （MITRR ）で 行 っ た ．測定 は Ge 検

出器 に よ る γ線 ス ペ ク トロ メ トリー一一の 外 に Ge 検出器 と Nal （T ］）検出器 と を組 み 合 わ せ た 反同時測定
に よ る γ線ス ペ ク トロ メ トリー

及 び Ge 検出器 とエ ネル ギー範囲 を 限定 した Nal （Tl）検出器 との 同 時
測 定 に よ る γ線 ス ペ ク トロ メ トリ

ー
も用 い た．52 元 素の 定 量 を試 み て JLk−1 で 44 元素，　JLs−1 で 32

元素 ， JDo−1 で 35 元素及 び JP−1 で 24 元素 が定量 で き た．

1 緒
・コ
ロ

　標準試料 の 分 析 は 分 析法 の 校 正 ，分析値 の 精度 を管理

す る う え で 重 要 で あ る．地質調査所 に お い て は
， 1967

年よ り岩石標準試料 の 作製を行 っ て い る ，現在 ま で に 火

成岩試料 17種類 と た い 積岩試料 8 種類 の 調製 が 完了 し，

分 析 値 を編集 し て い る
1）2）．本研究 で は そ の う ち最近作

製され た，た い 積岩試料 の JLk−1，JLs−1，JDo−1 と 火 成

岩試料 の JP−1 中 の 微 量 元素 を機 器 中性 子 放 射 化 分 析

（INAA ）に よ り 多元素
・
同時定 量 す る 方法 を検 討

『
し

た．分析法 の 信頼性 を 高め る た め に 試料量 を変化 させ

て ，種 々 の 照 射 ・測定法 を組 み 合わ せ て 52 元素 の 定 量

を試 み た ．

　照射 は 通常の フ ィ ル ターな しの 照 射 （以下 フ ィ ル ター

な し照射 とい う〉と カ ドミ ウム フ ィ ル ターを用 い た 熱外

中性子照 射 （以下 カ ドミ ウ ム フ ィ ル ター照 射 と い う ｝の

2 種類 の 方法 で 行 っ た ．測定 は 通常 の Ge 検出器 の み の

γ線ス ペ ク トロ メ トリー，Ge 検出器 と Nal （Tl）検出器

と を組 み合わ せ た 反同時測定 に よ る γ線 ス ペ ク トロ メ

ト リー （以 下 反 同 時 測 定 法 と い う）及 び Ge 検出器 と エ

ネル ギ
ー

範囲を限定 し た Nal（TI）検 出 器 との 同時測定

に よ る γ線 ス ペ ク トロ メ トリ
ー

（以 下 同 時測定法 と い

う 1 の 3 種 類 の 方 法 を用 い た
躙 ．こ れ ら照 射 ・測 定法

に つ い て は NBS の 石 炭標準物 質及 び NIES の 環境標準

＊

武 蔵 工 業 大学原子力研究所 ： 215 神奈川県 川 崎 市麻 生

　 区．王 禅 寺 97且

試料を用い て検討を行 い，正確 に 多元素を 定量 で きる こ

と を 確認 し て い る
5）
”7｝．こ れ ら の 方法 を岩 石標準試料

の 定量 に 適用 した．更 に ，測定 の 際 に 生 じる 不感時間の

補正 な ど に つ い て 新 た に検討 を加 え た．

2 実 験

　 2・ 1 試　料

　分析 し た 試料 は た い 積岩試料 の JLk−1 （湖底 た い 積

物 ， 滋 賀 県琵 琶 湖）， JLs−1 （石灰岩，北海道峩郎），

JDo−1 （ドロ マ イ ト，栃 本県葛生）と 火成 岩試料 の

JP−1 （ダナ イ ト，北海道幌満）の 4 種類 で あ る ．照 射

用試料 は デ シケーター
内 に 保存 し た試料 か ら 66〜88mg

を重量測定後， 洗浄 したポ リエ チ レ ン 袋に 二重封入 した

も の を 各試料 と も 8 個 作製 し た．

　定量 は 比較標準試料 を用 い 比 較法 で 行 っ た．比 較標準

試 料 に は単体又 は 化合物を硝酸 な ど に 溶解 し調製 した保

存溶液 と原子吸光用標準液 （関東化学製又 は 和光純薬工

業製）を 用 い た ．こ れ ら の 溶 液 か ら 各 々
一

定 量 （10〜

200　PLI）を マ イ ク ロ ピペ ッ トで 採取 し，瀕紙 に 浸 み 込 ま

せ
， 試料と 同様 に 照射 ・測定 した，

　2 ・2　照射及び 測定

　Table　1 に 照 射
・
測定条件並びに 分 析核種 を 示す．照

射 は 武蔵 工 大炉 （MITRR ＞で 行 っ た ．フ ィ ル ター
な し

照 射 で は，短 時間照射 と して 気送管 （熱中性 子 束 密 度

1．5× IO12　n 　cm
− 2s − i

）で 30 秒間行っ た．照射後，外側

N 工工
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Table1  Irradiation and  counting  conditions

7LSpectrometry
Irradiatien
 facility

Irradiation
  time

Cooling
 time

Counting
 time

Conventional

 Tspectrom.

Anticoincidence

 rspectrom.

Coincidence

 7-spectrom.

Conventional

 Tspectrorn,

Anticoincidence
 X-spectrom.

Coincidence

 Tspcctrom.

pneumatic transfer

central thimble

pncumatic transfer

central  thimble

ccntraL  thimble

F-ring

F-ring

F-ring

Irradiation, without  Cd  filter

 30s 1lt 20 min

5h

sos

5h

5h

Irradiation,

 5h

5h

5h

4-10d

M-80d

1N20  min

4-10h

11-80d

l4-80d

with  Cd  filter

S-9d

10-67  d

3-9d

10-67  d

17-60d

5-17  min

2-15h

8-40  h

5N17  min

2-15h

8-40h

8-40  h

4-15h

8-40h

4-15h

8-40  h

9-30h

VoL 39 (1990)

Nuclide

24Na,
 
27Mg,

 
2aAl,

 
SaCl,

 
-9Ca,

SITi,
 

S2v,
 

5aMn,
 

ascu,
 

128I,

IG5Dy24Na,

 
42K,

 
72Ga,

 
76As,

 
S2Br,

99Mo,
 

99niTc,
 

11SCd,
 

11SMIn,

122sb,
 

14eLa,
 

142pr,
 

153sm,

lti6Ho,
 

17SYb,
 

187W,
 

IY8Au,

2S9Np"6sc,

 
5iCr,

 
S9Fe,

 
54Mn,

 
60Co,

5SCo,
 
6SZn,

 
75Se,

 
86Rb,

 
SSSr,

9SZr,
 
lleiT]Ag,

 
1t3Sn,

 
]24Sb,

 
131I,

134cs,
 

131Ba,
 

1"Ce,
 

t47Nd,

152Eu,
 

15SGd,
 

160Tb,
 

L70Tm,

]69yb,
 

l77Lu,
 

FStHg
 

182Ta,

203Hg,
 
233Pa

2+Na,
 
27Mg,

 
2SAI,

 
eacl,

 
49ca,

SiTi,
 

SUv,
 

56Mn,
 
6ficu,

 
i2SI,

165Dy24Na,

 
42K,

 
72Ga,

 
76As,

 
a?BT,

seMo,
 

99MTc,
 

lt5Ce,
 

115MIn,

I2USb,
 

140La,
 

ll2Pr,
 

]53Sm,

166Ho,
 

175Yb,
 

IU7W,
 

19BAu,

239Np46Sc,

 
5iCr,

 
S9Fe,

 
54Mn,

 
60Co,

SSCo,
 
65Zn,

 
JSSe,

 
S6Rb,

 
85Sr,

95Zr,
 
110'MAg,

 
1LSSn,

 
124Sb,

 
ISII,

134Cs,
 

131Ba,
 

144Ce,
 

147Nd,

152Eu,
 

t53Gd,
 

160Tb,
 

L7e.rm,

l69yb,
 

177Lu,
 

l61Hg
 

IB2Ta,

20SHg,
 
2S3Pa

7SSe,
 
131Ba,

 
l81Hf

24Na,
 

ri?K,
 

7?Ga,
 

7GAs,
 

a2Br,

99Mo,
 

Y9mTc,
 

llScd,
 

ll5mln,

122Sb,
 

140La,
 

l42Pr,
 

153Sm,

l66Ho,
 
175Yb,

 
la7W,

 
239Np

46sc,
 
51Cr,

 
S9Fe,

 
5nMn,

 
60Co,

SSCo,
 

65Zn,
 

75Se,
 

S6Rb,
 

65Sr,

95zr,
 
110MAg,

 
t13Sn,

 
124Sb,

 
ISII,

134cs,
 

l31Ba,
 

144ce,
 

ln7Ncl,

IS2Eu,
 

!53Gd,
 

160Tb,
 

]7eTm,

169yb,
 

171Lu,
 

ISIHg
 

182,ra,

2S3Pa24Na,

 
4?K,

 
72Ga,

 
76As,

 
82Br,

eeMo,
 

99mTc,
 

]15Cd,
 

!iSmln,

I22Sb,
 

140La,
 

M2Pr,
 

ISSSm,

166He,
 
175Yb,

 
FB7W,

 
?39Np

46Sc,
 
5iCr,

 
59Fe,

 
54Mn,

 
60Co,

SSco,
 

SSzn,
 
7Sse,

 
a6Rb,

 
S5Sr,

95zr,
 
110MAg,

 
113Sn,

 
12-Sb,

 
131I,

134Cs,
 

131Ba,
 

144Ce,
 

147Nd,

l52Eu,
 

IS3Gd,
 

l60Tb,
 ,170Tm,

169yb,
 

177Lu,
 

l6]Hg
 

la2Ta,

2sSpa7?Se,

 
131Ba,

 
tSIHf
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の ポ リエ チ レ ン 袋 を交換し ， 同軸 型 Ge 検 出器 （効率

21％，半値幅 L8　keV ）と 4096 チ ャ ン ネル 波高 分 析 器

（GAMA −IV シ ス テ ム ＞
81

を 用 い た γ線 ス ペ ク トロ メ ト

リー
及 び Ge 検 出器 と 井戸 型 Nal （TI）検 出器 （6in．

φX6in ．）を 組 み 合 わ せ た 反 同時測定法 で 測定 した．長

時間 照射 は 中央 実験管 （熱中性 子 束密度 3．8× 10i2　n

cm
− 2s − 1

｝ で 5 時間 行 っ た．照 射後，ポ リエ チ レ ン 袋

をすべ て 交換 し， 冷却時間 を変え て 2 回 測定し た．同

時測定法 で は NaI （Tl）検出器 の エ ネル ギー幅 を 限定 し

て ， 130keV 付 近 に カ ス ケ
ー

ド状 に γ線 を 放 出 す る

75Se
，

131Ba
，

181Hf
の 3 核種 を測定 した．

　 カ ドミウ ム フ ィ ル ター
照射 で は，F リン グ管 （熱中性

子 束 密 度 1．5× 1012ncm
− 2s − 1

，カ ド ミ ウ ム 比 6）で 厚

さ lmm の カ ド ミ ウ ム カ バ ーを し て 5 時間照射 し，γ

線 ス ペ ク トロ メ トリー，反同時測定法，同時測定法で 測

定 し た ．又，気 送 管 に は カ ドミウ ム カバ ーを付 け る こ と

が で き な い の で 短寿命核種の 分 析 は 行 わ な か っ た，

　 γ線 ス ペ ク トル の 解析 は パ ソ コ ン を用 い、ピー
クサ

ー

チ か ら最小二 乗法 に よ る ピー
ク フ a ッ テ ィ ン グ，注 目核

種 に よ る半減 期補正 ，含有量 ・濃度 の 計算 を 自動的 に 行

え る ス ペ ク トル 解析 プロ グ ラ ム （GAMA 　98＞
9）

に よ り行

っ た．

3　結果及び考察

　 3 ・1　高速中性子 に よる妨害核反 応 の補 正

　INAA は 主 に ，熱中性 子 及 び 熱外中性子 と の （n，γ）

反応 で 生成 す る 放射性核種を用 い て 元 素 の 定 量 を行 う．

同 じ核種 が 別 の 元素か ら高速中性子 と の 〈n ，p＞反応 や

（n，α〉反 応 で 生 成 す る と，定量 の 妨害 と な り，補正を

行 わ な けれ ば な らな い ．本研究 で は Al
，
　Mg 及 び Na に

つ い て 補正 を行っ た．

　A1 の 定量 で は，　 Al の 分析 に 用 い る
27Al

（n、γ）
2SAI

の

反応 に 対して
，

’
2SSi

（n，　p＞
2UAI

反応 に よ っ て も
28Al

が 生

成 す る．こ の た め Siの 比 較標準試料を試料 と 同
一

条件

で 照射 ・測定 す る こ と に よ り，
こ の 妨害 反 応 の 寄与量

（Si　l　g に 対 し て Al 換算 10mg ）を求 め た．同 様 に Mg

で は，A1 に よ る 27AL
（n

，
　p ）

2 フMg 反応 の 寄与 （Al　1　g に

対 し て Mg 換 算 460　mg ）及 び Si に よ る
3°Si（n ，　 a ）

27Mg
反 応 の 寄 与 （Si　l　g に 対 し て Mg 換算 0．9　mg ）が

又 ，
Na で は

，
　 Mg に よ る

？4Mg
（n ，　p＞

2
綿 a 反応の 寄与

（Mglg に 対 し で Na 換算 L8mg ）が 認 め ら れ た ．定

量 で は こ れ らの 妨 害 を補 正 した．　 　 　 　 　
尸

S 。2U の核分裂反応 の補正

Zr，　Mo ，　Te，　La，　Ce，　Nd の 定 量 は そ れ ぞ れ
95Zr

，

18

17

16

邑
畠、
屋
歪
苫
8
・

8

δ

15

●

0　　　　 5　　　　 10

　　 Deadtime 　 rate ，％

Fig．1　Correction　 of 　 deadtime　 rate 　 for　 the 　 deter−

　　　 mination 　ofco 　inJLk −1

99mTc

，
1311

，
1＋oLa

，

【4
℃ e

，

19Nd
の 核種を用 い て 行っ て い

る が ，
こ れ らの核種は

23SU
の 核分裂反応 に よ っ て も生

成 され る ，3 種 の た い 積岩試料 で は U が 0．8〜3．9ppm

含 ま れ て お り，
こ の た め U の 比較標準試料 を用 い て核

分裂反応 に よ る妨害 の寄与 を求 め て 補正 し た ．妨害 の 程

度が 一
番大 き か っ た核種 は

95Zr
で あ り，中央実験管 に

よ る 照 射 で は Ulg よ り Zr ］L4g 相当 の
95Zr

が生成

され た．

　3 ・3　不感時間の補 正

　照 射 した 試料 を 冷却時間を変 え て 数 回 測 定 し た と こ

ろ，波高分 析器 の 不感 時間率が 減少す る に つ れ て 定量値

が増大す る 傾向が 見 られ た．こ れ は 高計数率時 に パ イ ル

ア ッ プ に よ り ピーク 面積 が 減少する た め で ある．不感時

間率 の 増大 に 対 し定量値が ほ ぼ 直線的 に 減少 して い た．

直線 の 傾 き は 試料 に よ っ て 異な る た め に 試料 ご と に 補正

を 行 い ，計数率の 変化 が 定量 値 へ 及 ぼ す影響を排除 し

た・Fig，1 に
一一

番影響 の 大 き か っ た JLk−1 試料 を 中央

実験管 で 5 時間照射 し，反 同 時 測 定 法 で 測 定 し た と き

の Co の 定 量 値 と不感 時間率 の 関係 を 示 す．6 日 間冷却

で 不感時 間 率 は 12％ と な り，こ の 補正 を 行わ な い と約

17％ 定量値 が低 め と な っ た．

　3 ・4　特殊な照射 ・測定法

　γ線 ス ペ ク トル の 照 射
・
測定法 に よ る 違 い を 5 時間照

射 した JLk−1 の ス ペ ク トル を例 に，　Fig．2 に 示 す．　 Fig．

2（a ） は フ ィ ル タ
ー

な し 照 射 ・
γ線 ス ペ ク トロ メ トリ

ー
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106

105

　 104

　 104

ノ

1：：
⇔

1一

1嚇

103

102
9i・・’
池：凌、

101

500　 10001500 　　2000　　2500　　3000　　3500　　4000

　 Channel　 number

Fig．2　γ一Ray　spectra 　of 　rock 　reference 　sampie 　JLk−l　a 血er 　5　h　irradiation

　　　 （a ）convclltional γ一spcctmmctry 　without 　Cd　fi｝ter；cooling 　time　g　d，　counting 　time　4．5　h，　samplc 　weight 　83、4　mg ．　（b）

　　　 conventional γ
一spectrometry 　with 　Cd　fi］ter； coo 】ing　time　g　d，　counting 　time　5．7h，　sample 　weight 　76．2　mg 、　（c ）anti −

　　　 c （加 cideIlcc γ
一spectro 並 ctry 　without 　Cd　fi亘ter ； ceoLing 　time 　g　d，　counting 　time 　4．5　h，　sample 　weight 　83、4　mg ，　（d）

　　　 coincidcncc γ
一spectrometry 　with ⊂⊃ut 　Cd　filter； cooiing 　time 　18d ，　counting 　time 　22．4　h，　sanlple 　weight 　83．4　mg ． 

15SSm
旦03　keV， 

23spa
　312， 

140La
　487， 

46Sc
　889， 

5gFe
　lO99， 

4sSc
　l　l2！， 

5gFe
　l292， 

2弓

Na 　l369， 
1co

エ．a
l597， 

23gNp
　228， 

2sgNp
　278， 

う斗

Mn 　835， 
【2斗Sb　l691， 

175Yb
　396

，  
wK

　l525
，  

乃 Se　265，   lslHf
　482

，  
MIBa 　496

に よ る ス ペ ク トル で あ る ； カ ド ミ ウ ム フ ィ ル タ
ー

照 射 で

は Fig．2（b） と な り，
4GSc

，

24Na
な ど の 生 成放射能 が 減

少 し，全体 の バ ッ ク グ ラ ウ ン ドが 減少 す る た め
跚 Np ，

1’24Sb
な ど が 検出 し や す くな っ た．又，（n ，　p）反 応 で 生

成 す る
MMn

が見掛 け 上，大 き な ピーク と して 現 れ た．

　反 同時測 定法 を 用い る と コ ン プ トン 散乱 に よ っ て 発生

す る バ ッ ク グ ラ ウ ン ドを低 減 す る こ と が で き る．Fig，2

（c ＞の フ ィ ル ター
な し照射 ・反同時測定法 の ス ペ ク トル

と （a ）の ス ペ ク トル を 比 較す る と
， 反同時測定法 で は バ

ッ ク グ ラ ウ ン ドが 約 1／8 に 減 少 し て ，
【フ5Yb

，　
sgFe

，
42K

な ど の ピー
ク が 大 き く現 れ，検出が 容易 に な っ て い る．

　Fig．2（d） は フ ィ ル タ
ー

な し照 射 ・
同時 測定法の γ線

ス ペ ク トル で あ る ．同時測定法 で は Nal （Tl ）検 出 器 の

検出範囲を 90〜170keV に 限 定 した 同時計数 の た め ，γ

線 ス ペ ク トロ メ トリ
ー

に 比 べ て バ
ッ ク グ ラ ウ ン ドが 約

1／20 と大 き く減 少 した。カ ス ケー
ド状 に γ線 を放出 す

る 核 種 の う ち， 130keV 付 近 に ピー
ク を 持 つ

7SSc

，
i3JBa

，
　

IUIHf
の 核種 の そ れ ぞ れ 265　kcV ，482　keV ，496
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Table　2　Concentrations　of 　elements 　in　JLk−1　by　various 　types 　ofirradiation 　and γ
一spectrometry （ppm ）

　 　　　 　 Conventional　 Anticoirlcidence　　Coincidence
El・men ・

。 、翻 溜 乱，，
　
w 、詰麗濫 ，，

　
wi 謙 癬旨、，，

Conventionak　 Anticoincidence
γ
一Spectrom・　 γ

一spectr ・ m ．
with 　Cd 　filter　 　 w 重th　Gd 　filterGoincidence

γ
一speCtrom ．

with 　Cd 　filter

酷

 
侃

α

K
伽

翫

皿

V
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恥

伽

M
 

h

舩

趣
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掛

恥

翫

ゐ
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翫

跳

恥

−
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翫

h
醗

恥

M

 

恥

 

几

恥
恥

伽

％

 

田

hW

舳

冒
 

瓢

U

　　7100±300
く 23000
　 88000±6000
，＜ 190

　 21000± 2000
　　4600±700

　　 15．9± O．6
　　3800：ヒ300
　 　 114 ± 11

　　　 61±3

　　2000± 200
　 51000±2000

　　 17．8± 0、7
　　　 42±3
　 ＜ 390

　　 172±6

　　〈 25
　　　 26± 且

　 く L22

　　　7．8± O．5
　　 152± 7

　　 〈 88
　　 200± 30

　 〈 1．82
　 〈 O．28
　 ＜ O．63
　 　 ＜ 31

　　　2．1±0．1
　 ＜ 0．74
　　　 27± 3
　　 12．9 ：辷0．7
　 　 740士 60

　　　 駅〕± 2
　　　 94±5

　　　7，6± L3

　　　40±2
　　　8．4 ± 0．6
　 　 1．35± 0．04
　　〈 8．9
　 　 1．32± 0．06
　　　8．3± 0．6
　 〈 L94

　 〈 O．84
　　　4．4± 0．2
　 　 0．66± 0，06
　　　4．9± 0．2
　　 1．30± 0．07
　　　2．7±O．2
〈 0，  079
　 く 0．S8
　　 18．7±  ．9
　 　 　3．9± 0．2
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黜

翻
糲

擺
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鶚
覗

鯏

ぷ
瓢

 

蘭
η

・。

貅

讐

認
％

騙
ω

斑

雛

附

雌

闇

綴

蠣
囀

騰
 

…

鵯

　

く

0．85±0．12

640±8 

4．9± 02

7100i：700

21000 ± 2000

　16．3± 1．1

　　70±8

46000 ±5000
　 17．9士 O．5
　　36±2

　 149± 4

　　21± 3

　　27± 2
〈 L39

　 8．1± O．4
　 140±6
　 　 79± 9

　 190土 19
＜ 1．89
＜ O．3ア

〈 0．78
　＜ 25

　 2．0土 0，1
＜ 0．99

　 123 ± 0．斗
　 650± 80

　　39 ± 2
　　82±12
　 7．4± 0．5
　　39±3
　 8．5± 0．6
　 1．31±0．12
く 10．I
　 L19 ：ヒ ．04

＜ 1．99
＜0，95
　 4．3± 0．7
〈0．84
　 4．3± 0．3
　 1．24± 0．08
　　2．8土 0．3

16．8± 1．03
．9±0．3

7700±400

19900 ± 1000

　15．9 ：ヒ0．7

　 　74± 12

44000±6000
　 17，9± O．4
　 　41± 2

　 163± 4

　く 24
　 　26 ± 2
〈 1．59　　　　　　1．14±0」4

　 8．0 ± 1．0

　 　 76± 7

　 168± 19
＜ 1．90
＜0，89
く 0．57
　〈 22

　 1．93：辷0．13
＜0．9S

12．2± O．3680
±50　　　　590±30

37 ± 285
±8

37±28
．3± 0，7

1．27±0，08

1．20 ± 0．10

く 1．83
＜ 0，79
　 4．2± 0．8
〈 0．90
　 4．3士 0．3
　 L31 ± 0．06
　 2．7± 0．4

16，4± 1．14
．0±0．5

4．2± 0．1
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Table　3　Goncentrations　of 　elcments 　in　JLk−1，JLs−1，JDo−1and 　Jp−1 （PPm ｝

Elemcnt JLk−1 JLs−1 JD・
−1 JP−1

嘸

炸
α

K

総
箔

V

凱
恥

留

舞

塞

監
恥

監
愉

籠

醜

野

監

醜

島

留

認
恥

恥

h

誼

瓢
W
融

黯
U

　 730  ±400
〈 23000
　87000 ± 7000
　 〈 190

　 21000± 2000
　
．
4700±700

　　16，0± 0，7
　 3700 ± 400

　　 115± 16
　 　 63 ± 4

　 2000±200
　 50000 ± 3000

　　17．9±0．7
　 　 40 ± 2

　 く 250
　　 159±4

　　 21± 3

　　 26± 1
　 　 0．88 ± O．13
　　 7．9±  ．5
　 　 149± 8

　　　72±6

　　 180± 22
　＜ 1．78
　く 0．28
　＜ 0．56
　 〈 21
　 　 2．0± 0．1
　＜ O．65
　　　25土 2
　　 12，4±  ，5
　　 640± 70

　　　40±2

　　　93± 6
　　 8．1± 1．0
　 　 　39± 3

　 　 8．3± 0．6
　　 1．30± 0．05
　　 4．9± 1．9
　　 旦，30± 0．06
　　 7，8± 0．7
　　 1．52± 0．40
　　0．66 ：ヒO．04
　　 4．4±O．3
　 　 0．65 ± O．05
　　 4．8± 0，2
　 　 1．29±  ，06
　　 2．7± O．2
　0．0053± O．OOO4
　　 0．30±0．正2
　 　 18．3±  ．9
　　 3．9±  ．3

　　 14．7± 1．2
　 　 4100 ± 300

　　　142 ± H
　　 〈64

　　　 62 ± 13

　 390000± 10000

　　0．031ゴニ 0．〔工03

　　 く 20
　　　 3，2± 0．2
　 　 　 3．2± O．2
　　 15．7± 0．9
　 　 　 136± 8

　　e．063± 0．004
　　 0．47±0．09
　　 く9．2
　　　 4．2± 0．6
　 ＜ 0．195
　　0．138：ヒ0．005
　 ＜ O．elS
　　O．127±0．031
　　0，163±0．029
　　　320土 20
　 　 ＜ 3．3
　〈 ．189
＜ 0．0165
　　 0．159± O．039
　 く 1．39
　 0．Ol63 ± 0，0008
　 〈0．3i
　 ＜ L95

　　 0，021±0．002
　 　 　 520± 40

　　 0．118± 0．e16
　 　 0．23土  ．  9
　＜ O．042
　　 0．133±0，036
　　 0．027± O，007
　 0．0058：ヒ0．  003
　〈 0．132
　 0．0038±0，0013
　 〈 0．118
く0．0084
〈 0．0060

　 0．Ol62± 0，0012
＜ 0．OO27

　 0．0074 ± 0，0011
＜ 0，0025

　　 0．20：辷 ．02
＜ 0．00012
＜ 0．0176

　　 0，020± 0，003
　 　 　1．7ヰ± 0，10

　 ＜ 170
　 120000± 4000

　　　 96 ± 5
　　 ＜39
　 　 ＜ 39

　 230000± 10000
　 　0．138± 0．006
　 　 ＜ 38

　　　 33 ± 0．2
　 　 　 7．4±  ，6
　　　 49 ± 6
　　　161± 7

　　0，149± 0，009
　　　 3．3± 0．2
　 ＜ 10．2
　　　 36± 2
　 〈 0．57
　　0，109 ± 0，006
　 　 0，050± 0，004
　　 0．56± 0．07
　＜ 0．118
　　　125± 5
　　＜ 6．6
　 ＜ 0．32
　＜ 0．028
　 　 0．65 ± 0．10
　　 ＜5．7
　　0，035±0，002
　 〈 0．34
　 〈 L98

＜O．0053
　　　 6，0± 0．4
　 　 　 7．6± 0．4
　　　 2．2± 0．3
　 　 　Ll7 ± 0．17
　　　 4．8± 0．6
　 　 0．85 ± 0．05
　　  ．168 ± O．009
　 〈0，97
　　 0．且29± 0．009
　 　 0．81± 0．07
　　 0．158± 0．01 
　　 0．059 ：辷O．Oe7
　 　 0．35± 0．02
　　 0．046 ± 0．002
　 0．Ol66± 0．0036
〈 0．0033

　　 0．25± 0．02
く0．00018
　 　 0，048± 0．Ol9
　 　 0．045± 0．002
　　 0．83± O．05

　 〈 360
　280000± 10000

　　 2900± 500

　　　 92± 14

　　 ＜ 29
　　

．
3700±500

　 　 　 7．4± O．3
　 〈 159

　　　 23± 2
　　 2600 ± 100
　 　 　840± 40

　 64000± 2000
　　　115±4

　　 2500 ± 200
　　 ＜ 37
　 　 　 49 ± 5

　 ＜ 0．76
　　 0，26±0、  3
　〈0．078
　 　 0，36 ±0，ll
　 く O．59
　　 ＜8．0
　 〈 13．3
　　 0．101±0．019
　 〈 0．20
　 〈 0．34
　 　 く 7．6
　　 0． 35±O．003
　 〈 O．27
　　 ＜ 5」

　 　 0．059±  ．Oll
　　 l3．7± 1．2
　　 0．D25±0．003
　 ＜ 0，99
　 ＜O．23
　 く 0．72
　 0，0093土0．OOO8
く O．Ol55

　 ＜0．52
　 〈 O．021
　 ＜ 0．27
〈  ，  ll5
＜0．0126

　　 0，020 ± 0．09
＜ 0．0049

　 　 0．148± 0．Ol1
＜ 0．0177

　　 0．91± 0．0フ
く 0．00029
　 ＜O．093
　 ＜ O．023 ．
　 　0．0093± 0．0020
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keV の ピー
ク が 明 り ょ う に 現 れ た．

　 3。5 分析結果

　Table　2 に 結果 の
一

例 と し て JLk−1 の 照射 ・測定方

法 別 の 定 量 値 を示 す．誤 差 は 試料量 を 変 え て 3〜8 回分

析 し た 際の 繰 り返 し精度 で あ る．定量 で きな か っ た元素

は 定量限界値 を示 す．定量 限界 は注 目 した ピーク部分 の

バ ッ ク グ ラ ウ ン ドの 平 方 根 を 3 倍 し た 値 か ら 算 出 し

た
10｝．

　通常 の 照射 ・測定法 で ある フ ィ ル ターな し照射 ・
γ線

ス ペ ク トロ メ ト リ
ー

に よ り 36 元 素 が
，

フ ィ ル ターな し

照 射 ・反 同 時 測 定法 に よ り 42 元素 が
，

フ ィ ル ターな し

照射 ・
同時測定法に よ り 3 元素 が，カ ドミ ウム フ ィ ル

タ
ー

照 射 ・
γ線 ス ペ ク トロ メ トリー

に よ り 30 元素 が，

カ ド ミ ウ ム フ ィ ル ター照 射 ・反 同 時測 定法 に よ り 27 元

素が ， カ ドミウ ム フ ィ ル ター照 射
・
同時測定法 に よ り 3

元素 が そ れ ぞ れ 定量 で き た．そ の 結果，合計．．44 元索の

定量 が で き た．フ ィ ル ターな し照 射 ・
γ線 ス ペ ク トロ メ

トリー
で 定量 で き な か っ た 8 元素の う ち ， Sr，　Cd ，　Ho ，

Tm ，　Au ，　Hg は 反同時測定法 で 定量 で き た．又，　 Se は

同時測定法 で ，Ga は カ ドミ ウ ム フ ィ ル ター照射で 定量

で き た．定量 で きな か っ た元素の うち で も Cu
，
　Mo ，　Cd，

Sn，　Tc は γ線 ス ペ ク トロ メ トリーよ り反同時測定法 の

ほ うが 定量限界が 低 くな っ た．

　Table　 3 に 4 試料の 照 射 ・測 定方法 別 の 定 量 値 を ま と

め た結果 を 示す．方法別 に 得 られ た 定量 値 の う ち誤差 が

少な く精度 の 高 い 値 に 重 み をつ け，平均値を算出 した．

又，定量 で き な か っ た 光素の 定量限界値は一番低い 方法

の 値 を用 い た．

　52 元索の 定量 を試 み て JLs−1 で 32 元素 ，
　JDo

−i で

35 元 索 及 び JP−1 で 24 元 素 が 定量 で き た ．　JLk−1 に 比

べ て 他の 3 試料 の 定量 元素数 が 少 な い の は，ほ と ん ど

の 元素 の 濃度 が 低 い た め で あ る．更 に JP−1 で は他 の 試

料 に 比 べ て Cr と C ・ が 高濃度 の た め，こ れ らか ら生 成

す る
s1Cr

（半減 期 28 日〉と
60Co

（半減期 5．3 年 ）の γ

線 に よ り コ ン プ トン バ ッ ク グ ラ ウ ン ドが 高 く な る．こ の

た め 長寿命核種の 検出が 困難 に な り，定量 で き な い 元素

が 多 くな っ た ．

　S ・6　最適な照射 ・測定法

　二 と お りの 照射 と 三 と お りの 測 定法 を組 み 合 わ せ て

52 元素 の 定 量 を行 っ た．JLs
−1 試 料 の 各 元 素 ご と の 定

量 限界 が一
番低 く な る 照 射 ・測 定 法 の 組 み 合 わ せ を

Table　4 に 示す．こ の 試料 で は 通常の 方法 で あ る フ ィ ル

ターな し 照 射
・
γ線 ス ペ ク トロ メ トリ

ー
よ り も特 殊 な 照

射 ・測 定 法 を行 っ た ほ う が，定量限界 が L5 倍以上下 が

る 元 素が 14 元 素あ っ た．K ，　Fe，　Zn，　Rb，　Sr，　Cd，　Ce，
Nd は フ ィ ル ターな し照 射

・
反同時測定法 で ，　 Se，

．
Ba，

Hf は フ ィ ル ターな し照 射 ・同 時 測 定 法 で ，　 Ca は カ ド ミ

ウ ム フ ィ ル タ 山 照 射 ・
γ線ス ペ ク トロ メ トリ

ー
で

， Ni，
Mo は カ ドミウ ム フ ィ ル ター

照射
・
反同時測定法 で そ れ

ぞ れ 定量 限 界 が 特 に 低 く な っ た，こ の ほ か に も フ ィ ル

ター
な し照射 ・反同 時測定法が一

番高感 度 で あ る元素 が

数多 くあ っ た．従 っ て，分析試料 に よ っ て 違 い が あ る

が，注目元 素に よ っ て 照射 ・測定法 を選択 す れ ば，よ り

確実な分析 が で き る と言 え る．

　以上 ， INAA に よ っ て 岩石標準試料中の 44〜24元 素

が 定量 で き た，通常の フ ィ ル ターな し照射 ・
γ線 ス ペ ク

トロ メ トリ
ー

で 大部分 の 元素が 定量 で き る が，反同時測

定法，同時測定法，カ ドミウ ム フ ィ ル ター照 射 を組 み 合

わ せ る こ と で
， 更 に 多くの 元 素を定量す る こ と が で き

た ．又，測定時 に 生 じる不 感時間 の 補正 及 び 妨害核反応

の 補正 を する こ とで よ り正確 な値 が得 られ た ．

　終 わ りに ，本 研 究 を行 う に 当 た り，実験 に 協力 レて 頂い

た 伊藤　実君 に 感謝致 します．

　　　　　　　　　（
1989年 6 月 ，第 50 回 分 析化 学
討 論会 に お い て

一
部発表 ）

Tab弖e　4　Best　combination 　of 　irradiation　and γ
一spectrometry 　fbr　determination　Qf 　various 　elements 　in　JLs−1

Irradiation
γ一Specしrometry

Without　Cd 　filter With 　Cd 　filter

ConventionaI

　 γ
一spectrom ・

Anticoincidence

　 γ一spectrom ・

Coincidence
　 γ一spectrom ・

Na
，　Al，　Cl，　Ca ，　Sc，　Mn ，　Co ，　Br，　Ag ，　Cs，　La，　Eu，　Gd ，

Tb ｝　Dy ，　Lu ，　Ta
Mg

，
　K

，
　Ti

，
　V

，
　Cr

，
　Fc

，
　Cu

，
　Zn

，
　As

，
　Rb，　Sr，　Zr，　Gd ，

Sn，　Tc ，
1

，　Ce，　Pr，　Nd ，　Sm ，　Ho ，　Tm ，　Yb ，　W ，　Au ，　Hg ，
ThSe

，　Ba，　Hf

Ga ，　Sb，　U

Ni
，
　Mo

N 工工
一Eleotronio 　Library 　
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 Determination  of  multielements  in rock  reference

samples,  JLk-1, JLs-1, JDo-1 and  JP-1 by  in-

strumental  neutron  activation  analysis.  Shogo
SuzuKi, Natsuko KATsvRAcT and  Shoji HiRAi (Atomic
Energy Research Laboratory, Musashi  Institute ofTech-

nology,  971, Ohzeaji, Asao-ku, Kawasaki-shi, Kanagawa

215)

  Multielements in rock  reference  samples,  JLk-l (Lake
sediment),  JLs-1 (Lime sLone),  JDo-1 (Dolomite) and

JP-1 (Peridotite) prepared  by the Geological Survey of

Japan <GSU) were  determined by instrumental neutron

activation  analysis  (INAA), The  Geq  rock  reference

samples  {ca. 66N88  mg)  were  irradiated for either  a  shert

time  (30s) or  a  long time  (5h) at  Musashi Institute of

Technology Research Reactor {MITRR). The  samples

were  irradiated by two  metheds;  thermal  neutron  irra-
diation witheut  cadmium  filter and  epithermal  neutron

irradiation with  cadmium  filter, The  activated

samples  were  mcasured  by three  methods  ; conventinal  7-
ray  spectrometry  using  a  coaxial  Ge  detector, anticoinci-

dence counting  spectrometry  and  ceincidence  counting

spectrometry  using  a  coaxial  Ge  detector and  a  well  type

Nal{Tl) detector. r-Ray  spectra  obtaincd  were  ana-

lyzed by a  peak-fitting procedure using  a  GAMA  system,

Concentrations of  "  elements  in JLk-1, 32 elements  in

JLs-1, 35 elements  in JDo-1 and  24 elements  in JP-1
were  determined by the combination  of  these irradiation

and  counting  methods  with  correction  for deadtime and
interfering nuclear  reactions.

                       (Received July 24, 1989)

   Kbywordphrases

determination of  multielernents  in rock;  instrumental

  NAA;  GSJ  rock  reference  sample;  r-ray spec-

  trometry.
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