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1. 原子核をプローブとする物理・化学研究 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-3、HR2 水力照射設備、RI 製造 

197Au メスバウアー分光による Au ナノクラスターの研究（３） 
197Au Mössbauer study of Au nano-clusters (3) 

京都大学原子炉実験所 小林康浩 

東北大学金属材料研究所付属量子エネルギー材料科学国際研究センター 本間佳哉 

 
Au ナノクラスターは Au 原子が数個から数十個集

まったもので、医薬品や触媒といった実用面だけで

なく、純粋な物理的化学的な見地からも注目されて

いる。Au 原子のみでクラスターや微粒子を作成した

場合は室温に於いても Au クラスター同士が融合し

てしまうため、クラスター表面を保護材と呼ばれる

分子（表面活性剤）で覆うことによって融合を防止

しクラスターとして安定させる。このようなクラス

ターや微粒子を作成する手法としていくつかの手法

があるが、我々が測定しているクラスターは溶液還

元法によって作製されている。この手法は Au イオン

と保護材となる物質を溶解させた液体中に還元剤を

加え Au を金属状態にすると同時に保護材で覆うこ

とにより安定した Au クラスターを作成する。この手

法は一度に比較的大量の粒子を作成できるという長

所がある一方で、生成するクラスターサイズの調整

が難しい。大きさを厳密にコントロールしたクラス

ターを得るためには、合成後に何らかの方法で分離

を行う必要がある。佃らのグループでは作成した Au

クラスターを電気泳動によって質量毎に分離し、Au

原子 1個のレベルまで大きさをコントロールした粒

子を得ることに成功した[1]。このようなクラスター

の構造を調べるために我々のグループでは佃グルー

プから試料を提供していただき、197Au メスバウアー

分光測定を行った[2][3]。メスバウアー分光ではそ

のスペクトルの分裂の様子やサブスペクトルの面積

比から Au 原子の状態やその状態にある原子数の割

合をすることができるので、それを手がかりに構造

を予測することができる。構造を測定するための手

法として X線回折が行われているが、クラスター試

料の構造を得るためには単結晶試料での測定が必要

になるため、単結晶を得ることが難しい試料に於い

てメスバウアー分光は有力な手段となる。 

メスバウアー分光測定の線源は163 mgの金属196Pt

に対して JRR-3 HR2 水力照射設備装置での照射にて

作成した。この線源を専用便で茨城県大洗町にある

東北大学金属材料研究所付属量子エネルギー材料科

学国際研究センター（以下 大洗センター）に送りそ

こに設置されているメスバウアー分光用クライオス

タットを用いて測定を行った。 

図 2に一連の課題で得られたメスバウアースペク

トルを示す。スペクトルの中心（速度ゼロ）は Au

箔のスペクトルのピーク位置である。Auクラスター

 

図 1 Au25SG18クラスターの構造 
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ウアースペクトル 
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（Au25SG18）のスペクトルは Au foil のスペクトルと

比べてばらつきが大きいが、これはスペクトルの吸

収率が小さいためである。メスバウアースペクトル

の吸収率は試料中の Au の量と無反跳分率の積で決

まるが、Au 量については十分な量があることが確認

できたため、吸収面積が小さい原因は無反跳分率が

非常に低いためと考えることができる。無反跳分率

はメスバウアー効果が起こる確率であり、反跳が無

い、すなわちフォノンを励起しない共鳴吸収が起こ

る確率である。無反跳分率はメスバウアーγ線のエ

ネルギーが低い場合や共鳴原子の結合が強くフォノ

ン励起エネルギーが高い（デバイ温度が高い：固い）

場合に高くなる。図 3に 197Au メスバウアー分光にお

ける複数のデバイ温度における無反跳分率の温度変

化を示す。 

図2のスペクトルに於いて試料中のAuの量とスペ

クトル吸収面積の比較から見積もった Au クラスタ

ーの無反跳分率はバルクAuのおよそ1/10であった。

これは我々の予想以上に小さな値であり、今後はこ

の原因について調べていきたいと考えている。無反

跳分率は Au クラスターの結合状態を反映したパラ

メーターなので、これについて調べることは良いス

ペクトルを得るという目的だけでなく物理としても

非常に興味深い。 

具体的な方針としては無反跳分率の正確な評価と

温度変化の測定、そして無反跳分率のクラスターサ

イズ依存性の測定を予定している。Au メスバウアー

分光は半減期 18 時間という比較的短寿命の線源を

用いるため、検出器が飽和したり線源強度の低下に

よりバックグラウンドの割合が変化したりするため、

単純にスペクトル吸収面積の絶対量から無反跳分率

を見積もることは難しい。そこで、Au クラスター試

料に既知の厚さの Au 箔を重ねて測定を行い、得られ

たスペクトルをフィッティングにより Au クラスタ

ーと Au 箔の成分に分離し、その面積比と各成分に属

する Au 原子数との比較から Au バルクとの相対値と

して無反跳分率を求めることができる。また、図 3

に示すとおり、デバイ温度により無反跳分率の温度

変化は異なるため、複数の温度で測定しその相対値

の変化を測定することにより正確に無反跳分率の振

る舞いを知ることができる。さらにクラスターの大

きさと無反跳分率の関係を測定することができれば、

今回測定された非常に小さな無反跳分率がクラスタ

ー内の運動によるものかクラスター全体の運動によ

るものかを判別できるはずである。 

無反跳分率は低温で大きく上昇するため、できる

だけ低温で測定を行うことによりスペクトル吸収面

積を上げ、測定精度を向上させることができる。大

洗センターに設置されているメスバウアー用クライ

オスタットは試料温度 3.3 K まで冷却でき、原子炉

実験所に設置されている物（最低温度 11K）に比べ

ると高性能であり、今後は 3～12 K での測定を大洗

センターで、12 K 以上の測定は原子炉実験所で行う

といったような使い分けを行っていきたい。 

 

参考文献 

[1] Y. Negishi et al., J. Am. Chem. Soc., 127 

(2005) 5261-5270 

[2] K. Ikeda et al., J. Am. Chem. Soc., 129 

(2007) 7230 

[3] T. Tsukuda et al., Chem. Lett., 40 (2011) 

1292-1293 

 

成果の公表 

未だ十分な結果を得ることができていない状態

であり、論文としての公表は行っていない。 
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図 3 197Au メスバウアー分光における様々なデ

バイ温度での無反跳分率の温度変化 
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コバルト 60 ガンマ線照射施設（高崎）、放射線とイオンビームによる物質構造の研究と改質・

合成 

地球環境における物質移動の指標として石英中の常磁性格子欠陥を用いる試み 

Paramagentic defects in natural quartz as indicators of transportation  

on the surface of the Earth 

岡山理科大学理学部 豊田新・山本裕哉 気象研究所 五十嵐康人 

海洋研究開発機構 長島佳菜 東京大学大学院理学系研究科 多田隆治 

   

（１） はじめに 
地球環境の研究において、風成堆積物、河川堆積

物や海成堆積物の運搬経路の解明が、古気候におけ

る大気循環や河川争奪、テクトニクスの変動と関連

した削剥速度の変動などを議論する上で重要な情報

となることが多い。これまで、こうした議論に用い

る物質移動の指標として、バルクや希元素の化学組

成、同位体比が用いられてきた。しかし、これらの

指標は、地球環境中で起きる風化に伴う化学的な溶

解による元素移動という要素を常に考慮しなければ

正確な議論を行うことができない。これに対し、申

請者らはこうした堆積物に含まれる主要な鉱物であ

る石英（水晶）の格子欠陥に注目し、酸素空孔が年

代と相関があることを見出したことを基礎に、風成

堆積物や河川堆積物の起源を同定できることを報告

してきた。 

 

（２） 測定法の原理 
電子スピン共鳴（Electron Spin Resonance: ESR）と

は、物質中の不対電子が静磁場中でマイクロ波を吸

収する性質を利用して、不対電子を検出する方法で

ある。不対電子が磁場中に置かれると、ゼーマン効

果により、そのスピンの向きによってエネルギーレ

ベルが 2 つに分裂する。この 2 つのエネルギーレベ

ルに相当するマイクロ波が照射されるとこれを吸収

し、2 つのエネルギー準位間の遷移が起こる。これ

が電子スピン共鳴である。 

ESR 測定で検出される常磁性格子欠陥（不対電子）

は試料が吸収する自然放射線の線量と共に増加する。

そのため、ESR 測定によって試料の自然放射線の総

被曝線量を求めることができる。試料が１年に受け

る年間線量率でこの値を割ることによって年代を求

めるのがＥＳＲ年代測定法である。 

一方、ＥＳＲによって検出できる石英中の信号を、

同位体のように用いて、石英の起源地を求めようと

する試みが行われるようになった。酸素の欠損に関

連した E1’中心は、10 億年までの範囲でその母岩の

年代を反映している（Toyoda and Hattori, 2000）こと

を用いて、MIS1 及び 2 に日本列島に堆積した風送堆

積物中の起源地が南側と北側で異なっていることが

見出された（Toyoda and Naruse, 2002）。また、日本

海堆積物を連続的に分析することで、その変動を時

間的に追うこともできた（Nagashima et al., 2007）。 

 本研究では、これらのことを踏まえて、日本列島

への最近数十年の風送降下物についてその起源地の

変動を調べることを試みた。また、石英中に不純物

として含まれるアルミニウムに関連して生成するア

ルミニウム中心（石英中のケイ素を置き換えたアル

ミニウムがホールをとらえているもの）について、

独立した別の指標として用いられるかどうかについ

て検討した。石英中のアルミニウム中心については、

一定量のガンマ線を照射して生成する量が石英中の

アルミニウムの量と相関している（宇佐美, 2010）こ

とが報告されており、アルミニウム中心のＥＳＲ信

号強度を測定することは、石英中のアルミニウムの

量を反映した指標を議論することになる。 

 

（３） 試料と実験方法 
福岡地方気象台及び秋田地方気象台で採取された

1969 年及び 1971 年の 2 月と 4 月それぞれ１カ月間

の降下物、また、1964 年から 1988 年にかけて秋田

で毎月採取された降下物のうち 3 月と 6 月の分を、

保管されていた気象研究所から提供いただいた。 

また、風送塵は、黄砂によって主には中国から飛

来すると考えられるので、中国の主な砂漠（タクラ

マカン、ゴビ、テンゲル、ウランブホ、ホビ）の表

層の細粒堆積物を採取した。 

試料を 20％酢酸でスターラーで攪拌しながら 8時

間処理したのち、1M の炭酸水素ナトリウムにハイ

ドロサルファイドを加えた 80℃の溶液で 8 時間、

60℃の 20％過酸化水素水で 8 時間、最後にヘキサフ

ルオロケイ酸で 1 週間処理して、試料から石英を抽

出した。その後に沈降法で各粒径に分けた。 

調製した試料に対して、日本原子力研究開発機構
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図 1 中国の砂漠表層堆積物の石英に見られる酸

素空孔量とアルミニウム中心の生成量との相関

TK: タクラマカン GB: ゴビ TG: テンゲル

UB: ウランブホ HB: ホブチ 

 
図２ 秋田への降下物の石英中の酸素空孔量の粒径  図３ 福岡への降下物の石英中の酸素空孔量の粒径 

依存性                      依存性 

高崎量子応用研究所ガンマ線照射施設においてガン

マ線照射を行った。照射線量率を 4C/kgh とし、石

英の吸収線量が最大で 2.5kGy になるよう、10 段階

程度の線量とした。 

ＥＳＲ測定には、岡山理科大学総合機器センター

の電子スピン共鳴測定装置 JES-PX2300 （日本電

子）及び液体ヘリウム冷却装置 CT-470 （オックス

フォード） を用いた。酸素の欠損に関連した E1’中

心については、2.5kGy 照射した試料を 300℃で 15

分の加熱処理を行った後に、室温で E1’中心のＥＳＲ

信号強度をマイクロ波出力 0.01mW で測定し、酸素

空孔量とした（Toyoda and Ikeya, 1991）。冷却装置を

液体窒素で使用して 81Ｋとして、アルミニウム中心

のＥＳＲ信号強度をマイクロ波出力 5mW で測定し

た。 

 

 

（４）結果と議論 

数個の試料についてアルミニウム中心の信号強度

の線量応答を調べたところ、2.5kGy ではほぼ飽和し

ていることがわかったので、2.5kGy 照射した試料で

アルミニウム中心の生成量を評価することにした。 

中国の砂漠の試料に対する測定結果について、酸

素空孔量に対して、アルミニウム中心の生成量（飽

和値）をとると図１のようになった。同じ砂漠の試

料については、ほぼ近い場所にプロットされている。

また、酸素空孔量とアルミニウム中心の生成量には

ほぼ正の相関があり、誤差の大きさに対してアルミ

ニウム中心の生成量に大きな差が見出せないことか

ら、酸素空孔量の方がリザーバーとしての砂漠を区

別するために適した指標であることがわかった。ま

た、正の相関があることは、端成分の混合で説明で

きることを意味するが、このグラフからだけで、混

合があったと議論するのは無理であろう。 

このことを踏まえて、日本列島への降下物につい

ての測定では、酸素空孔量のみを議論した。1969 年

と 1971 年のそれぞれ 2 月及び 4 月の、秋田及び福岡

における降下物に含まれる石英の酸素空孔量を、試

料の粒径別に調べたところ図 2 及び図 3 のようにな

った。いずれも、細粒のフラクションで酸素空孔量

の値が高くなっている。細粒のものが中国の高い酸

素空孔量の値をもつ砂漠から飛来しているのに対し、

粗粒のフラクションは酸素空孔量の値の低い日本の

現地の石英に起源をもつと考えれば、この傾向は説

明できる。一方、どちらの地点でも、1969 年の方が

1971 年よりも全体として値が高くなっている。2 月

と 4 月を比べると、秋田ではどちらの年も 4 月が高

くなっているのに対して、福岡では 1971 年には逆に

なっている。なお、試料の量が少なかったために、

福岡の 1969 年 2 月の測定はできなかった。酸素空孔
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図４ 秋田の降下物石英（質量）の粒径分布      図５ 福岡の降下物石英（質量）の粒径分布 

図６ 秋田の降下物石英中の酸素空孔量及び結晶

化度の年変動 

量の時間変動、特に細粒フラクションの時間変動に

関しては、飛来した風送塵の時間変動を反映してい

る可能性と、値の低い現地性の石英の混合割合の変

動を反映している可能性がある。そこで、試料から

抽出された石英の粒径フラクション別の量（質量）

の割合を調べたところ、図 4 及び図 5 に示すように

なった。これらの図では、いずれの試料についても

16-32μm と 4μm 以下の 2 つのピークがあること、

また、それらの粒径分布に時間的に大きな変動がな

いことを示している。8-16μm を境に、粒径の大き

いものに現地性、粒径の小さいものに中国からの風

送塵が多く含まれていると考えられるので、もし、

これらの混合割合が変動しているのなら、粒径分布

に差が生じると考えられるが、そのような結果には

なっていない。中国からの風送塵の石英と、日本の

現地性石英との混合割合に大きな変動がないのに、

細粒の酸素空孔量に変動があることは、飛来する風

送塵中の石英の酸素空孔量が時間と共に変動したこ

とを意味することになる。 

1964 年から 1988 年の秋田への降下物の 16μm 以

下のフラクションについての測定結果を図 6 に示す。

酸素空孔量は全体として少しずつ低下していること

がわかる。また、1969 年以前は６月の方が酸素空孔

量の値が高く、1976 年まではほぼ同様か変動、1977

年以降は３月の試料の方が高くなっている。この間

の石英の結晶化度がほぼ一定であることは、日本の

現地性の石英の寄与がほぼ一定であることを支持し

ている。上記の議論からすれば、中国に起源をもつ

風送塵の石英の酸素空孔量の値の変動を反映して図

６のように変動していることになる。風送塵の起源

であると思われる砂漠は大きなリザーバーとなって

いて値が一定なのであれば、起源となる砂漠の場所

が時間的に変動することを意味することになる。こ

れが、Igarashi et al. (2009) で 90Sr と 137Cs の比の変動

から議論されているような、乾燥化と関連している

のかどうかについては、今後の検討が必要である。 

 

（５） まとめ 
 石英中のＥＳＲ信号をトレーサーとして、日本へ

の降下物中の風送塵の起源についてその変動の議論

を行った。その結果、飛来する風送塵の起源地が時

間的に変動している可能性が示された。その起源地

の同定、またそれを引き起こした可能性のある気候

変動について議論することが今後の課題である。 
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原研高崎、ＡＶＦサイクロトロン 電子線１号加速器、半導体デバイス（照射効果） 

「先端半導体材料とデバイスの放射線損傷」 

Radiation damage of advanced semiconductor materials and devices 

熊本高等専門学校情報通信エレクトロニクス工学科 大山英典 葉山清輝 高倉健一郎 

米岡将士 

 
１．研究目的と意義 

 半導体デバイスの高機能化に伴う利用範囲の

拡大は日々進んでおり，原子力反応炉や高エネル

ギー粒子加速器，人工衛星といった高放射線環境

下での利用も世界中で増加している．(1) こうした

用途のデバイスについては，高放射線環境下にお

けるデバイス動作への影響を検証する必要があ

り，これまで Si 及び Ge を材料とするデバイスの

高放射線環境下におけるデバイス動作について

の報告は数多くなされてきた．また，近年では

Si1-xGex の基板を用いたデバイスでの報告もなさ

れてきている．(2) 

一方で，スケーリングによる超微細 CMOS の性

能向上が限界を迎えていることに伴い，新しい技

術としてひずみ Si 技術が注目されている．これは

MOSFET におけるチャネル部分の Si 層に応力を

加えてひずませることでキャリア移動度を高め

る技術である．チャネル部分に応力を加える方法

は大別してグローバルひずみとローカルひずみ

に分けられる．コストや製造プロセスの利便性の

観点よりローカルひずみ技術を利用したデバイ

ス開発が注目されており，本研究では SiGe を S/D

ストレッサとして使用する埋め込み SiGe 

(embedded SiGe：eSiGe)S/D MOSFET に着目して

いる．高速デバイス動作において従来と比較し優

位性を持つ構造であるが，ひずみ構造をもつ

eSiGe S/D MOSFET の放射線環境下でのデバイス

動作については，Si，Ge，Si1-xGex基板のデバイス

との比較を含め十分に検証されていない． 

 本報告では eSiGe S/D pMOSFET を評価対象

のデバイスとする．また，ひずみ構造による特性

への影響を検証する為に，S/D 部分の構造と同一

構造である SiGe/Ge ヘテロ接合ダイオードも同

様に評価する．対象デバイスに放射線として 2 

MeV の電子線を照射することによる電気的特性

の劣化傾向及び照射後の熱処理による回復傾向

より，電子線による損傷について評価を行った． 

 

２．実験 

２．１ 試料 

    

STI STI
p+ SiGe p+ SiGe

n-type Si substrate

DS

G

NiSi-contact NiSi-contact

SiON SiON

Poly gate

 

図１．eSiGe S/D pMOSFET の断面構造 

    

STI STI

Si1-xGex p
+

Si n-well

 
図 2. SiGe/Ge ヘテロ接合ダイオードの断面構造 

 

評価試料としては前述したとおり eSiGe S/D 

pMOSFET及びSiGe/Siヘテロ接合ダイオードを使

用した．各々の試料は共同研究機関である imec

より提供を受けたものである．   

図 1は eSiGe S/D pMOSFETの断面構造を示した

もので，S/D 部分の Si と Ge の比が 8：2 の試料を

用いた．ゲート絶縁膜は SiON で作製されており，

厚さは 1.5 nm である．ゲート長 L は 0.3 m，ゲ

ート幅 W は 10 m である． 

図２は SiGe/ Si ヘテロ接合ダイオードの断面構

造である．n 型 Si 上に p 型 SiGe を成長させた構

造で SiGe 層の Si と Ge の比は 7.5：2.5 である． 

 

２．２ 電子線照射方法 

電子線照射は，群馬県高崎市にある日本原子力

研究開発機構・高崎量子応用研究所の１号加速器
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を用いて行った．照射条件は常温で加速エネルギ

ー2MeV の電子線を用い，照射量としては表１の

通り MOSFET で 6 種類，ダイオードで 3 種類を

照射した． 

表 1．電子線照射条件 

線源 電子線 

照射施設 
日本原子力開発機構 

高崎量子応用研究所 

加速エネルギー 2 MeV 

照射温度 室温 

照射線束量 4.68×109 e/cm2s 

照射量 

e/cm2 

MOSFET 
1×1016，5×1016，1×1017 ，

2×1017，5×1017  

ﾀﾞｲｵｰﾄﾞ 1×1013，1×1015，1×1016 

照射 

方向 

MOSFET 電極面に垂直方向から 

ﾀﾞｲｵｰﾄﾞ pn 接合面に垂直方向から 

 

２．３ 測定及び評価方法 

 放射線照射によるデバイスへの損傷評価手段

として MOSFET については入力(ID-VGS)特性を

VDS＝–50 mV，VGS=–1.2～0.4 V で，出力（ID-VDS）

特性を VGS＝–0.6 V と–1.2 V，VDS=0~1.2 V で測

定した．また，その測定結果より正孔移動度と相

互コンダクタンス(gm)，及び閾値電圧を求めた．

ダイオードについては電流-電圧(I-V)特性及び静

電容量-電圧(C-V)特性の測定を各々–1 V～0.9 V

と 0 V～–2 V で行った．その後，熱処理による損

傷回復の振る舞いを観察するために，窒素雰囲気，

無バイアス状態において 100℃～300℃の熱処理

を 15 分間行い，熱処理後の I-V 特性を電子線照

射後と同様に測定した．上記測定及び熱処理に関

してはすべて熊本高専所有の設備を用いて実施

した．電流-電圧特性である ID-VGS特性と ID-VDS

特性，I-V 特性について Agilent 社製半導体パラ

メーターアナライザ 4156C を用いて測定を行っ

た．C-V 特性は BIORAD 社製の DL8000 にて測

定を行った． 

 

 

３．実験結果と考察 
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図 3．電子線照射量 SiGe p-MOSFET の 

入力(a)及び出力(b)特性 

 

図 3 の(a)，(b)は電子線照射量 SiGe p-MOSFET

の入出力特性を測定した結果である．入出力各々

の特性において電子線照射前後でドレイン電流

が減少し，照射量の増加と共に電流の減少量も増

加することが確認された．特に，5×1017 e/cm2 照

射試料について，他と比較し大幅な減少が見られ

た． 
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図4．電子線照射量に対する相互コンダクタンス

(gm)の変化 
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図5．正孔移動度の電子線照射量依存性 
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図6．閾値電圧の電子線照射量依存性 

 

 図 4，5 および 6 はそれぞれ測定結果より求め

た電子線照射における相互コンダクタンス(gm)，

正孔移動度および閾値電圧の変化を示す．図 4 及

び図 5 の結果より，電子線照射量の増加に合わせ

て相互コンダクタンス(gm)の及び正孔移動度が減

少している．入出力特性同様に 5×1017 e/cm2のと

きに大幅な減少が見られ，相互コンダクタンスの

最大値 gmmax および正孔移動度が照射前と比べ

65%程度まで劣化している．この結果より電子線

照射による欠陥に起因した正孔移動度の減少が

発生し，チャネル抵抗の増加(相互コンダクタンス

の減少)につながり，ドレイン電流の低下を招いた

と推定できる． 

また，閾値電圧においては電子線照射量の増加

に伴い，負方向へシフトしていることがわかる．

MOSFETの閾値電圧のシフトに関しては酸化膜

内部の正のトラップ電荷の増加による変化(Δ

Vot)とゲート界面の負電荷の増加による変化(Δ

Vit)のバランスで決定付けられることが知られて

いる．(3) 入力特性より，閾値電圧のシフト(ΔVth)

をΔVotとΔVitに分類した結果を図7に示す． 

-0.04

-0.02

0

0.02

0.04

V
O

L
T

A
G

E
 S

H
IF

T
 (

 V
 )

5 6 7 8 9

10
16

2 3 4 5 6 7 8 9

10
17

2

FLUENCE ( e/cm
2
 )

p-Si0.8Ge0.2MOSFETs

L/W = 0.3/10 m
2-MeV Electrons

Vit ( Nit )

VTh

Vot  ( Not )

 

図７．照射量による閾値電圧変化と分類 

 

電子線照射により増加したゲート酸化膜内部

のトラップ電荷の密度(ΔNot)とゲート界面の電

荷密度(ΔNit)はΔVotとΔVitより以下の式で求め

ることができる． 
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ΔN＝ΔVCox/q                       (1) 

 

Coxは酸化膜中の電荷密度を表す．(4) 図7より電子

線照射により閾値電圧が負方向へシフトしてい

るのは，ΔNotがΔNitよりも大きく増加したため

であると判断できる．1×1017 e/cm2の照射量にお

けるΔNotとΔNitを算出すると，7.8×1011 cm-2と

4.7×1011 cm-2であることがわかった． 

次に本評価素子における特徴であるS/D部のひ

ずみ構造に対する電子線照射の影響を評価する

ために行ったSiGe/ Siヘテロ接合ダイオードの電

子線照射後，熱処理後におけるI-V特性を図８に

示す． 
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図8．熱処理によるヘテロ接合ダイオードのI-V

特性回復 

 

図8の結果から，電子線照射により逆方向電流，

順方向電流が共に増加していることが観察され

た．また,特徴的な点としてV=0.7 V以上の領域に

おいて順方向電流の減少が見られた．これはSi基

板の抵抗率が電子線照射による不純物の不活性

化により増加したためであると推定することが

できる．また，熱処理による効果としては1×1015 

e/cm2の電子線を照射している評価サンプルの

I-V特性は，250℃の熱処理でほぼ照射前の特性に

まで回復することが確認できた．この回復の振る

舞いを，照射前，照射後，熱処理後の電流IB，IA，

IAA及びボルツマン定数(k)，周波数定数(��)，熱

処理温度(T)，非回復係数（f），熱処理時間(�)，

活性化エネルギー(Ea)と定義して表すと以下の

式で示される，(5) 
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図9．I-V特性の熱回復アレニウスプロット 

 

式(2)を利用してアレニウスプロット図 9 を作成

すると，熱処理での回復における活性化エネルギ

ーが 0.17 eV であることがわかった．SiGe/Si ダ

イオードにおける逆方向電流の増加は主に

SiGe/Si 界面へのダメージによるものであること

が報告されている．(6, 7) 

 ダイオードでの評価において電子線照射によ

る順方向及び逆方向電流の増加が観察された．ま

た V=0.7 V 以上の領域において順方向電流が減

少した．照射量 1×1015 e/cm2のサンプルへの熱

処理では 250℃の熱処理で特性が回復し，その活

性化エネルギーが 0.17 eV であることを算出した．

MOSFET においては電子線照射後に入出力のド

レイン電流，相互コンダクタンス，正孔移動度が

各々低下し，閾値電圧が負方向へシフトした．閾

値のシフトに関しては，その因子を分類し検証し

た結果，ゲート酸化膜中の正のトラップ電荷によ

るものであることが判明した． 
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４．今後の方針 

今後の研究として MOSFET の照射後の熱処理

による回復機構の評価を行い，ダイオードでの評

価結果と照らし合わせてひずみ構造での電子線

照射による影響を検証する．  
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400kV イオン注入装置、Co60照射施設（高崎）、IXA, IA1 ポート、無機材料 
 

｢イオン注入による金属ガラスのナノ結晶形成メカニズム｣ 

Ion implantation induced nano-crystallization of metallic glasses 

東北大学金属材料研究所 永田 晋二 

 
１．はじめに 

金属ガラスは結晶化前にガラス遷移と過冷却

液体域を示す非晶質材料であり、この特徴によっ

て、すぐれた機械的・磁気的特性を持つバルク非

晶質材料として注目されている。金属ガラスの相

安定性にはその局所構造が大きく影響を及ぼし

ていると考えられており、様々な要因でナノ結晶

が析出することが知られている。これらナノ結晶

構造の析出・分散により金属ガラスの械的特性や

機能性の著しい向上がみられることから、金属ガ

ラス中のナノ結晶形成機構を明らかにすること

は重要な課題となっている。金属ガラスに量子ビ

ームを入射させると、材料を構成する原子との衝

突（原子核との弾性衝突および電子励起）によっ

てナノ結晶を形成させることができると期待さ

れ、とくにイオンは標的原子との相互作用が電子

線やガンマ線にくらべはるかに大きいので、材料

表面近傍にのみ局所的にエネルギーを与え、核的

衝突によって強制的に原子を混合することが出

来る点が特徴である。局所的なエネルギー付与に

加え、非平衡状態で添加された元素の化学的効果

と原子の強制的な混合過程も期待されることか

ら、金属ガラス鋳造後の表面改質プロセスとして

有望である。 

本研究では、イオン注入をナノ分散結晶を表面

に作り出す表面改質方法として積極的に応用す

るための基礎的研究として、イオン注入によるナ

ノ構造変化・相転移の機構を明らかにすることを

目的とする。具体的には、ガラス形成能が高いと

される Zr 基金属ガラス表面のイオン注入による

ナノ結晶生成過程を、電子顕微鏡によってその場

観察し、そのメカニズムを検討する。さらに注入

元素、原子衝突、電子励起のそれぞれの効果につ

いて考察を行うために、イオン注入のほかγ線, 

による金属ガラス相の局所構造変化を調べ比較

することにより、量子ビームを用いた金属ガラス

のナノ組織制御の可能性を探る。 

２．実験方法 

試料として Zr65Ni10Cu17.5Al7.5金属ガラスリボン

および、薄膜を準備した。金属ガラスリボンはア

ーク溶解にて得られた Zr65Ni10Cu17.5Al7.5合金を単

ロール急冷法により吹き出すことで、厚さ約 200

μm のリボン状試料とした。また、薄膜試料は Ar

ガスを用いたＲＦマグネトロンスパッタリング

によって Zr65Ni10Cu17.5Al7.5合金をターゲット材と

して岩塩基板上に 100 - 300 nm 堆積させたもの

である。イオン注入は原子力機構高崎応用量子研

究所低エネルギーイオン照射装置用い、IA１ポ

ートにおいて Mg, P, Bi イオンによるイオン注入

実験を行うとともに、IXA ポートを用いてこれら

の試料のイオン照射下における透過電子顕微

鏡その場観察を行った。Mg, P, Bi イオンの加速

エネルギーは 200 –700 keV、注入量は最大 8 x 1020 

ions/m2 までとした。Mg,P,Bi,イオンの投影飛程

はそれぞれ約 250, 200, 50 nm であり、Bi ではほ

とんどの注入イオンが金属ガラス薄膜中でエネ

ルギーを失う。イオン注入時の試料は試料背面か

らの水冷却により 320 K 以下に保った。構造変化

を調べるためには、Ｘ線回折(XRD)実験および走

査および透過電子顕微鏡観察（SEM,TEM）を行っ

た。ラザフォード後方散乱法(RBS)で注入表面に

おける深さ方向の元素濃度分布を測定した。リボ

ン状金属ガラス試料に対してはナノインデンタ

ーを用いた微小押し込み試験を行った。 

３．実験結果 

薄膜非晶質試料に Mg, P, Bi イオンを約

4x1016/cm2注入した場合の電子線回折像を Fig.1

示す。Mg イオン注入では非晶質特有のハローパタ

ーンが得られたが、P 注入ではデバイリングが見

られ、さらに Bi 照射の場合にはスポット
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が観察された。350 keV Bi イオンイオンの投影飛

程は約 50 nm であるので、ほぼすべての注入 Bi

イオンは膜厚内に埋め込まれる条件である。未照

射試料では明視野像のコントラストはスパッタ

試料に特有な柱状構造を示し、回折像ではハロー

パターンが観察された。4x1015 Bi/cm2以下の注入

量では Mg,P イオンと同様な球状の析出物の形成

が確認されるが、2x1016 Bi/cm2の注入量では全体

を覆いつくすような大量の析出物が観測され、回

折像には明瞭なリングさらにスポットが現れた。

一方、250 keV の P イオンの投影飛程は約 180 nm

であり、入射量の半分以上のイオンは試料薄膜を

通過する。250 keV の P イオンを 3x1016/cm2注入

した後の高分解能電子顕微鏡像を Fig.2 に示す。

金属ガラスに特有なメイズパターンに加え結晶

相に起因する格子縞が現れており、微細な結晶相

がランダムに非晶質相中に埋め込まれた組織が

形成されていることがわかる。注入イオン種によ

らずデバイリングの半径比率はfcc構造を示して

おり、カメラ長等を考慮すると fcc-Zr2Cu と同定

される。高分解能像をさらに詳しく観察すると、

Fig.2 に示すように正３角形で囲まれた部分は３

回対称性を持ち、面間隔 0.26 nm と評価できるこ

とから、fcc-Zr2Cu の（１１１）面に対応すると

考えられる。今回用いた Mg, P, Bi イオンでは

fcc-Zr2Cu の析出のみが認められ、bct-Zr2Cu, 

fcc-Zr2Ni, Zr6Al2Ni などの相の析出は観察されな

かった。 

 イオン注入量の増加とともに析出物の数密度

は増加し、電子顕微鏡観察によって評価した析出

物の体積積分量を二体衝突モデルによって計算

したはじき出し量に対してプロットすると、

Fig.3に示すようにMgとPイオン照射による数密
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Fig. 2.  HR-TEM images obtained from the 
Zr55Al10Ni5Cu30 film irradiated by 250 keV P ions 
at 3 x 1016 /cm2 

Fig. 1.  Diffraction patterns obtained from 
Zr55Al10Ni5Cu30 films irradiated by 350 keV Bi, 250 
keV P, and 200 keV Mg  ions at 3-4 x 1016 ions/cm2. 
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Fig. 3.  Integrated volume of precipitates observed the 
Zr55Al10Ni5Cu30 films plotted as afuntion of number of 
displacements estimated by the Binary-collision model. 
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度の変化は同一直線で表される。また Fig.4 に示

すように、ナノインデンターによって評価した弾

性率はイオン注入によって生成される析出物の

体積分率に比例する結果が得られた。ナノ結晶の

析出によるせん断変形への抵抗と非晶質層の構

造緩和がこのようは機械的特性変化として現れ

ていると考えられる。一方、Bi ではこれらとは異

なった挙動を示すが、析出物は同じ fcc-Zr2Cu で

あることを考慮すると、膜中に埋め込まれた Bi

や高いエネルギー付与による温度効果などの影

響があると予想される。IXA ポートを用いて、薄

膜金属ガラス試料に対する 250keV P イオン照射

下における透過電子顕微鏡その場観察を試みた

ところ、比較的厚い試料（200 nm 以上）では析出

同士が合体し、より大きな析出物へと変化する様

子が観測された。ただし、試料が薄い（100 nm）

場合には析出物が動きにくく、析出物の動きやす

さは試料内部の応力にもおおきく依存すると考

えられる。イオン照射によるナノ結晶核の形成お

よび成長に対しては、核的衝突のよる照射欠陥の

生成にともなう原子移動速度の増大が寄与して

いると予想される。このような核的衝突効果に対

して、結晶析出への電子励起作用の有無を検証す

るため、ガンマ線照射試料について、加熱処理に

よる結晶の析出挙動観察と電気伝導度測定を行

った。 

熱処理後に得られるX線回折パターンはナノ結

晶すなわち初晶を反映していると考えられる。

Fig.5 に示すように、ガンマ線を照射した試料で

は、fcc-Zr2Cu の成長が促進され、これはイオン

照射試料の電子顕微鏡観察結果と一致する。一方

で、bco-Ni10Zr7結晶の形成が抑制される特徴があ

らたに見出された。電気伝導特性の温度依存性に

ついては、ガラス転移温度、結晶化温度の変化に

よるとみられる電気伝導度特性への影響が観測
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Fig. 4.  Elastic modulus of the Zr55Al10Ni5Cu30 film 
evaluated nan-rradiated by 250 keV P ions at 3 x 1016 
/cm2. 
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Fig. 5.  X-ray diffracrion patterns for ZrAlNiCu metallic 
glass ribbon samples irradiated by Co60 gamma-ray to 
various doses, after the heat treatment at 700K for 600 s 

 
Fig. 6.  Glass transition temperature and crystallization 
temperature of gamma-ray irradiated ZrAlNiCu glassy 
metal sampls, evaluated from electrical conductivity. 
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された。Fig.7 にガンマ線照射量に対する結晶化

温度とガラス転移温度の変化を示す。結晶化温度

はほとんど照射による影響が見られないが、ガラ

ス転移温度は照射量とともに減少する傾向が現

れた。これはガンマ線照射によるエネルギー付与

によって過冷却液体領域が広がることを意味し

ており、極めて興味深い現象である。今後、示差

熱分析によって詳細を確認する予定である。また、

イオン照射では機械的特性にも大きな影響が表

れたが、Fig.7 に示すようにガンマ線照射直後室

温ではほとんど硬さに変化は見られない。 

以上、金属ガラスへイオン、ガンマ線を照射し

た場合のナノ結晶の析出挙動を電子顕微鏡観察、

X 線回折、電気伝導度測定により調べた結果、は

じき出し損傷による原子移動速度の増加がナノ

結晶の成長過程に重要な役割を果たしていると

考えられる。一方、ナノ結晶の形成初期、すなわ

ち初晶の析出段階では電子励起が核形成過程に

影響する可能性も示唆された。 

 

謝辞 

本研究を 2 年間遂行するにあたり多大な協力をい

ただきました，東京大学原子力研究総合センター・

大学開放研究室、日本原子力研究所高崎研究所およ

び東北大学金属ガラス総合研究センターの関係各位

に感謝いたします。 

 

成果の公表 

[学会発表]  

(1) S. Nagata, M. Sasase, K. Takahiro, B. Tsuchiya, A. 

Inouye, S. Yamamoto, T. Shikama, “Structural 

modification of Zr-Al-Ni-Cu metallic glasses by ion 

irradiation”,16th International Conference on Ion Beam 

Materials Modification, 2008, September, Germany. 

(2) 村山、永田、土屋、四竈、山本“Zｒ基金属ガラ

スのイオン照射による構造変化と機械的特性の変

化” 日本金属学会秋期大会、2008 年 9 月、熊本市 

(3) L.H. Ahmad Shah, B. Tsuchiya, S. Nagata, T. 

SHikama,“The effects of gamma-ray irradiation on 

electrical resistivity of Z-based bulk metallic glass” 15th 

International Conference on Radiation Effects in 

Insulators, 2009, August, Padova. 

(4) L.H. Ahmad Shah, B. Tsuchiya, S. Nagata, T. 

Shikama,“The effects of gamma-ray irradiation on 

physical properties of Zr5Ni5Al10Cu30 bulk metallic 

glass” 14th International Conference on Fusion Materials, 

2009, September, Sapporo. 

(5) S. Nagata, M. Sasase, S. Yamamoto, B. Tsuchiya, T. 

Shikama, “Ion implantation effects on structural changes 

and mechanical properties of Zr-Cu-Al-Ni metallic 

glasses, 17 th International Conference on Ion Bweam 

Modification of Materials, 2010, August, Montreal. 

 [学術論文] 

(1) S. Nagata, M. Sasase, K. Takahiro, B. Tsuchiya, A. 

Inouye, S. Yamamoto, T. Shikama, “Ion induced 

structural modification and nano-crystalline formation of 

Zr-Al-Ni-Cu metallic glasses”, Nuclear Instruments and 

Methods in Physics Research Section B 267, 

(2009)1514. 

(2) 笹瀬雅人、永田晋二、若狭湾エネルギー研究セ

ンター年報(平成２２年度)“金属ガラスのイオン注

入法の研究”、若狭湾エネルギー研究センター年報

(平成 22 年度) P106 

(3) L.H. Shah, B. Tuchiya, S. Nagata, T. Shikama, “The 

effect of gamma-rays on the electrical properties of 

Zr55Ni5Al10Cu30 bulk metallic glass”, J. Nucl. Mater. 417 

(2011) 822.                        

0

200

400

600

800

1000

1200

0 100 200 300 400 500 600 700 800

In
de

nt
at

io
n 

ha
rd

ne
ss

, H
IT

 (
m

gf
/μ

m
2 )

Dose (kGy)

 
Fig. 7.  Indentation hardness for various gamma-ray 
irradiation doses up to 700 kGy 

25



 

中性子照射による半導体機器の誤作動の検証 
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Inspection of malfunction of semiconductor equipment by neutron irradiation 
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はじめに 

核災害時には、中性子およびγ線等の放射

線の人体への影響だけでなく、コンピュータ

等の半導体機器への影響も懸念される。コン

ピュータによる管理・制御に頼る部分の多い

現代社会においては、災害時の放射線による

半導体機器の誤作動により、交通網、ライフ

ライン等に大きな被害を及ぼす可能性があ

る。この誤作動を実験的に検証することが本

研究の目的である。本研究では、フラッシュ

メモリ等の小型の半導体記憶媒体に中性子

や高エネルギー光子を照射し、誤作動の有無

の確認、ならびに、その発生率の線量・線量

率および線質依存性の評価を行う。本研究の

成果は災害時の被害規模の見積もりだけで

なく、核災害に対する防護対策にもつながる

と考えている。 

 

目的 

本研究の目的は、小型半導体機器への中性

子照射時の「オンラインの状態」での誤作動

の実験的な検証である。ＵＳＢケーブルを介

して、照射中に半導体と照射室外のＰＣとの

間で読み取りおよび書き込み等のデータの

やりとりを行い、専用の解析ソフトを用いて

誤作動の検証を行う。また、照射終了後、解

析ソフトを用いてファイルの破損等のソフ

ト的なエラーの確認も行う。核放射線の線

量・線量率やエネルギーにより効果が異なる

ことが推測されることから、それらの条件を

変えた照射も行い、誤作動の発生率について

線量・線量率および線質依存性の評価を行う。

これまでの光子照射では、最大線量 2.8kGy

まで、ソフトエラーは発生していない。高速

中性子照射では、3.4Gy でソフトエラーを観

察した。 

本研究では、人体組織等価で 5 Gy 程度、

可能であれば 10Gy 程度の中性子を照射する

ことを考えている。熱中性子および熱外・高

速中性子との間で、線質についての比較を行

う。線量率については、複数の試料を照射面

からの距離を変えて配置することにより調

整を行う。従って、照射設備の条件としては、

中性子線質の調整・変更が可能である。照射

室が比較的広く、照射野の均一性の高いもの

がよい。また、γ線の混在は低い方が望まし

い。ＪＲＲ－４の中性子ビーム設備は、これ

らの希望条件に適う照射設備である。また、

比較のため、高崎量子応用研究所の照射施設

を利用する。特にこれまでの病院リニアック

では発生できない高線量照射が可能である

ので、影響研究に適している。 

合計２回の照射実験を計画している。１回

目は熱外中性子の照射実験であり、２回目は

Co-60 光子の照射実験である。熱外中性子照

射では「熱外中性子照射モード」を使用する。

2 時間の照射で 3Gy 以上に達すると見積もら

れる。可能であれば、最大６時間の照射を希

望している。光子照射では、12kGy/h の高線

量率でのハードおよびソフトエラーの発生

現象を観察する。 

現在予定している半導体機器はフラッシ

ュメモリである。複数のフラッシュメモリを、

照射室内にある距離を置いて配置する。各フ

ラッシュメモリはＵＳＢケーブルを介して、

持参するＰＣに接続する。照射中にデータの

読み取りおよび書き込みを行い、解析ソフト

で誤作動の確認およびその発生率の評価を

行う。また、照射終了後、ソフトエラーの有

無の確認も行う。 
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試料の放射化が少なからず懸念されるた

め、放射化確認用のフラッシュメモリを用意

し、照射中、適宜取りだして、放射化の程度

の確認を行いながら実験を遂行する。なお、

生成ＲＩとして Si-31、Mn-56、Ni-65 等が予

想される。これらは半減期が 2～3 時間程度

であり、半日程度経過すると、放射能は一桁

以下に減ずる。 

 本年度の実験は JRR4 による中性子照射を

計画し、予定の半導体メモリーに対して実施

した。試料は SONY 製の  USM1GH ポケットビ

ットミニ 1GB である。 

 

方法と試料 

日本原子力研究開発機構東海村 JRR-4 中
性子ビーム設備を用いて、試料へ中性子照

射を行った。 

 

照射条件： 

熱外中性子モード (照射野直径 15cm、3500

ｋW、2007 年 6 月照射の値を踏襲)。線量値

は、公称データからの推定で、線量について

は人体組成で換算した値である。 

熱中性子束  4.4×108cm-2s-1、0.38Gy/h 

熱外中性子束  1.8×109cm-2s-1、0.43Gy/h。 

高速中性子束  8.0×107cm-2s-1、1.7 Gy/h。  

γ線    2.9 Gy/h。  

 

 試料は、ＵＳＢ半導体メモリ SONY  

USM2GH ポケットビットミニ 2GB (緑) 4

個である。240MB の CSV ファイル 2 個お

よび 10MB の CSV ファイル 24 個、ならび

に、3MBのBMPファイル(24ビット、1000
ピクセル×1000 ピクセル)白黒各 24 個を

あらかじめ書き込んだ。 
 各ファイルのエラー解析は、照射直後およ

び（または）帰札後、Project1 およびフリー

ソフトウェア「バイナリエディタ Ver.1.24」

を「FC.exe」を用いて行った。 

1 個のメモリーのうち、2 個（①③）を動的、

残り 2 個（②④）を静的照射とした。3,500kW

での照射が 5 時間 13 分経過後、照射後の試

料は原研で保管している。 

 

 

 

 

図１ 照射体系の写真 

 

 

 

図２ 実験配置 
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図３ 動的照射時の結線の概略 

 

実験経過と結果： 

実験経過： 

09:30  実験準備 

10:03  JRR-4 起動開始 

10:36  20W。①③のデータ移動(10MB の

CSVファイル1つおよびBMPファイル2つ)。

ともに問題なし。 

10:47  1kW。①③のデータ移動。ともに問

題なし。 

10:49  85kW。①③のデータ移動。ともに

問題なし。途中、①は一時的に移動不能。 

10:51  100kW。①のデータ移動、問題なし。

③は移動不能。 

10:57  200kW。③のデータ移動、問題なし。

①は移動不能。 

11:02  200kW。①のデータ移動、問題なし。

③は移動不能。 

11:04    3,500kW 到達。 ①はアクセスでき

たがデータ移動しようとするとアクセス不

能に。③はアクセス不能。 

以降、11:10、11:20 にアクセステストをした

が、アクセス不能。 

ここで撤収した。夕方 16:17 に照射終了。 

 

 

 

 

まとめ 

(1)2007 年 6 月の照射と同じく、動的照射で

は、1kW 以下では問題が無かった。85kW～

820kW ではアクセスが不安定になった。

3500kW に到達すると、アクセス不能になっ

た。 

(2)照射終了後のデータの読み取りテストは、

今後の課題である。 

 

成果の公表 

１ 田中憲一、加茂憲一、高塚伸太朗、高田

純. 半導体素子のγ線照射による損傷、 

放射線防護医療 第 5 巻 32-35, 2009. 

2 田中憲一、櫻井良憲、加茂憲一、高塚伸

太朗、高田純. 半導体素子の中性子γ線混合

照射による損傷、放射線防護医療 第 6 巻

41-44, 2010. 
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3. 放射線を用いた生物科学研究 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-4,中性子ビーム照射設備、放射線を用いた生物科学研究 

抗癌剤カクテル併用型中性子捕捉療法に向けた基礎的研究 

大阪市立大学大学院工学研究科化学生物系専攻 長﨑 健 

 

【研究の目的と意義】 

現在、がん化学療法ではがん細胞の薬剤耐性獲

得が大きな問題点の一つとして指摘されている。

この問題点を克服するために、まず中性子捕捉療

法（BNCT）で多くのがん細胞を叩き、その後作用

機序の異なる薬剤を併用したアポトーシス誘導

によるがん細胞死の制御を行う。さらにそのアポ

トーシス誘導効率を高めるために抗アポトーシ

ス因子の RNA 干渉によるノックダウンを目指す。

このような二重三重の抗癌剤カクテルを併用し

た BNCT は理想的がん治療システムとなりうる魅

力的がん療法である。本研究は BNCT を集学的が

ん療法の一つとして確立・発展させるために抗癌

剤カクテル併用に関する基礎的知見を得ること

を目的とする。 

これまでの BNCT 用ホウ素薬剤デリバリーシス

テにおいては、腫瘍標的化はホウ素化合物そのも

ののがん集積性に依存しており、キャリアを用い

るシステムはほとんど研究されていないのが現

状である。つまり、p-Borylphenylalanine (BPA)

や sodium mercaptoundecahydrododecaborane 

(BSH)などの低分子ホウ素化合物が主に用いられ

ており（図１）、それらを用いたプロトコールの

最適化に関心が集まっていた。最近では高分岐高

分子であるデンドリマー化合物やオリゴDNA類縁

体などへのホウ素クラスターのコンジュゲート

化によるデリバリーシステム開発の試みが若干

報告されているが、抗がん剤との併用や siRNA と

の併用はこれまでに報告例がほとんどなく抗癌

剤カクテル併用 BNCT は画期的ながん治療法につ

ながっていくと期待される（図２）。 

図１．現在臨床で使用されているホウ素薬剤 

 

図２．アポトーシスカクテル併用中性子捕捉療法

における細胞障害機序 

 

BNCT 臨床研究において最も適用されている悪

性グリオーマと共に、悪性度の高いメラノーマに

対しても、効果的 BNCT の開発に大きな期待が寄

せられている。コウジ酸は強い美白効果により臨

床にも利用されている化合物で、メラノサイトに

対する親和性が示唆されている[1]。そこで本研

究では、BNCT の大きなターゲットの一つである悪

性メラノーマ BNCT に用いる、メラノーマ細胞選

択的ホウ素薬剤の開発を目指し、大阪府立大学切

畑教授らが合成したコウジ酸構造を有するカル

ボラン誘導体（CKA）を使用した（図３）。 

一方、1’-Acetoxychavicol Acetate (ACA) は東

南アジアでショウガの代替品や胃薬として用い

られている Languas galanga 等のショウガ科の種

子や根茎から抗腫瘍、抗炎症など様々な生理活性

を示す成分として単離された化合物である（図

図３．本研究で使用する薬剤 
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３）。近年、ACA の優れた薬理効果の医薬品への応

用が試みられている。しかしながら、ACA は難水

溶性、水溶液中での不安定性などの問題点を有し

ている。我々は水溶性であるシクロデキストリン

（CD）がもつ包接能・水溶化能を利用し、高速振

動粉砕法によって ACA/CD 複合体を効率的に作製

することで、ACA の水への可溶化及び安定性の向

上に成功している。更に得られた ACA/CD 複合体

を用い、がん細胞に対するアポトーシス活性及び

担がんマウスを用いた腫瘍増殖抑制効果を評価

した。その結果、作製した ACA/CD 複合体の中で

ヒドロキシプロピルβ-CD（HP--CD）との複合体

が最も高活性であることを見出している。また、

担がんマウスを用いた腫瘍増殖抑制評価でも

ACA/ HP--CD複合体がACA単独の場合と同等の効

果を示すことを明らかにしている[2]。 

そこで、本研究では、BNCT の集学的がん治療とし

ての効率化を目指し、メラノーマ親和性が期待され

るコウジ酸構造を有する CKA をホウ素薬剤とし、ア

ポトーシス誘導を高め腫瘍細胞死の高効率化が期待

される ACA を併用した BNCT を検討する。 

 

【実験操作】 

・CKA 水溶性複合体の調製：CKA (2.84 mg)に対し

て等モル量のシクロデキストリン類縁体（図４）

を加え、Retsch 社製高速振動ミキサー（MM-200）

を用い、25 Hz, 20 min の条件で混合し、複合化

を行った。純水（10 ml）を加え、ボルテックス

ミキサーで可溶化成分を溶解後、不溶成分を遠心

（25℃,10000 g,10 min）により沈降させ、上清

を分離し CKA 水溶液とした。ICP-AES によりホウ

素濃度を決定した。  

・ACA 水溶性複合体の調製：ACA (10 mg)に対して

5モル量の ACA を加え、Retsch 社製高速振動ミキ

サー（MM-200）を用い、25 Hz, 60 min の条件で

混合し、複合化を行った。純水（10 ml）を加え、

ボルテックスミキサーで可溶化成分を溶解後、不

溶成分を遠心（25℃,10000 g,10 min）により沈

降させ、上清を分離し ACA 水溶液とした。水溶液

の一部を凍結乾燥し、重量濃度を求めた後、重水

に溶解し 1H-NMR を測定することで、ACA とシクロ

デキストリン類縁体の量論比を決定した。 

・ACA の水中での安定性評価:各種水溶性 ACA(2 

mM)複合体の PBS(pH7.4)溶液を調製後、吸収スペ

クトルを測定し、260 nm の吸光度変化を追跡し

た。 

・CKA/HP--CD 複合体の細胞傷害性評価：Colon26

（マウス直腸がん）細胞を96穴プレートに1×104 

cells 播種し、24 時間培養した後、CKA/ HP--CD

包接錯体水溶液を培地中に加え、22 時間培養した。

培養後、WST 試薬を加え、さらに 2時間培養した。

プレートリーダーで吸光度(620,450 nm)を測定し、

細胞生存率を求めた。 

・担がんマウスに対するBNCT効果の評価：Colon26

細胞を 1×105 cells 背部皮下に移植し 20 日間飼

育した担ガンマウス(Balb/c、メス、9週齢)に CKA/ 

HP--CD 複合体水溶液(300 Bppm, 200 l)単独も

しくは ACA/ HP--CD(60 g)を共存溶解させた溶

液を尾静脈注射にて熱中性子照射 12 時間前に投

与した。そして、JRR-4 中性子ビーム照射装置を

用い、熱中性子（2 x 1012 フルーエンス）を照射

した。その後、照射後の体重及び腫瘍体積（短軸

x短軸 x長軸 x0.5 cm3）を測定し、経時変化を追

った。 

 

 

図４．水溶化剤として使用したシクロデキ

ストリン類縁体 

31



 

【実験結果と考察】 

・CKA/CD 複合体：α-CD, β-CD, メチルβ-CD (Me

β-CD), ヒドロキシプロピルβ-CD (HPβ-CD)を

ホスト分子として用いCKAの可溶化を試みた結果、

Meβ-CD 及び HPβ-CD が有効な可溶化剤であり、

最適条件では 4000 Bppm を越える高ホウ素濃度水

溶液を調製可能であることがわかった。 

・ACA/CD 複合体：HP--CD と１：１錯体を形成す

ることが、1H-NMR 測定明らかとなった。ACA は水

溶液中では変性し抗腫瘍活性が消失することが

明らかとなっている[3]。そこで、変性によりモ

ル吸光係数が増大することに着目し、260 nm の吸

光度をモニタリングすることで、水中での安定性

を評価した（図５）。その結果、空孔サイズが大

きすぎる-CD 以外のシクロデキストリンで大き

く安定性が向上していることが明らかとなった。 

・細胞毒性： CKA/HPβ-CD 複合体について、24

時間後の細胞毒性を評価した結果、濃度依存的な

細胞毒性が確認された (図６) 。CKA 単独での毒

性にＣＤの毒性が加味されたものと考えられる。 

・BNCT 処理による腫瘍増殖抑制効果： HP--CD

複合体水溶液(60 B ng)単独を熱中性子照射 12 時

間前に尾静脈投与した場合、熱中性子照射を行っ

ても腫瘍増殖抑制効果は見出せなかった。（図７

の●と○）、一方、HP--CD 複合体水溶液(60 B ng)

と共に ACA/ HP--CD(60 g)を熱中性子照射 12

時間前に尾静脈投与した場合、HP--CD 複合体水

溶液(60 B ng)単独と比較し統計学的に有意な腫

瘍増殖抑制効果を見出した。 

 

【結論】 

BNCT の集学的がん治療としての効率化を目指し、

メラノーマ親和性が期待されるコウジ酸構造を有す

る CKA をホウ素薬剤とし、アポトーシス誘導を高め

腫瘍細胞死の効率的惹起が期待される ACA を併用し、

担がんマウスに対する腫瘍増殖抑制効果を評価した。

今回使用したCKAは中性子と反応する10-B同位体比

が天然状態で 20％の状態であるにもかかわらず、

ACA と併用時に BNCT 効果を示し、BNCT とアポトーシ

ス誘導物質との併用効果が有用であることが明らか

となった。 

本研究で使用した腫瘍細胞は直腸がん細胞であり、

CKA のコウジ酸構造と親和性が期待されるメラノー

マ細胞を使用した実験ではない。しかし、別途メラ

ノーマ移植担がんマウスを作製し、BNCT 処理後の延

命効果を評価したところ、CKA 投与群では未投与群
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図６．CKA/HPβ-CD の細胞毒性 

図５．各種 ACA/CD 複合体の水中での安定性

評価 

図７．担がんマウス BNCT 処理における CKA
と ACA の併用効果(左：中性子照射時、右：
中性子未照射時、●,○：CKA/HP--CD のみ、
■,□：CKA/HP--CD と ACA/HP--CD 併用) 
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と比較し中性子照射時に明確な延命効果が見出され

ており、コウジ酸構造のメラノーマに対する有効性

が示唆されている。 

今後、メラノーマ細胞を用いた担がんマウスにお

いてACAやその他の抗癌剤カクテルを併用したBNCT

処理を行い、BNCT の高効率化を進めていく予定であ

る。 
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1. Introdeuction 

The cytotoxic effect of BNCT is due to a nuclear 

reaction between 10B and thermal neutrons 

(10B +1n →7Li + 4He + 2.31 MeV (93.7 %) / 

2.79 MeV(6.3 %)). The resultant lithium ions 

and α particles are high linear energy transfer 

(LET) particles which give important biological 

effect. Their short range in tissue (5 - 9 μm) 

restricts radiation damage to those cells in 

which boron atoms are located at the time of 

neutron irradi- ation.  Liposomes can contain 

a large amount of 10B compound, which can be 

delivered to tumor cells.  We have reported 

that 10B atoms delivered by immune- 

liposomes are cytotoxic to human pancreatic 

carcinoma cells (AsPC-1) with thermal neutron 

irradiation in vitro (Yanagie, 1991), and 
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intratumoural injection of boronated 

immunoliposomes can increase the retention of 

10B atoms in tumour cells, and suppress 

tumour growth in vivo under thermal neutron 

irradiation(Yanagie, 1997). 

The use of gadolinium as neutron capture 

therapy (NCT) agent has been getting 

attention because of its highest neutron cross 

section (255 000 barns) which is around 65 

times larger compared to boron thermal 

neutron cross section. Gd-NCR (gadolinium 

neutron capture reaction) also produces γ-rays, 

internal conversion electrons, X-rays and 

Auger electrons with total kinetic energy about 

3 times of that produced by boron in BNCT (α 

particles and Li ions).  So, Gadrinium 

compounds become new candi- date for NCT. 

We would like to apply BNCT & GdNCT, to 

radioresistant conditions as recurring & 

advanced breast cancer, hepatocellular 

carcinoma, liver metastases, or lung cancer. 

In our study, we prepared the cationic 

liposome (COATSOME-EL) as the effective 

Gdrinium(Gd) carrier to deliver the Gd atomes 

into the cancer cells by intraveneous injection, 

and we evaluated the anti-cancer effects of 

GdNCT.  We also evaluate neutron dosimetry 

(two directions irradiations) on BNCT for a 

breast cancer patient with MRI images using 

JAERI Computational Dosimetry System 

(JCDS) at Japan Atomic Energy Research 

Institute. 

 

2. Materials & Methods 

Chemicals : ProHance (Gadoteridol : (±)-10- 

(2-hydroxypropyl)-1,4,7,10-tetraazacyclo-dodec

ane-1,4,7-triacetatogadolinium［ III］ , MW : 

558.69 ( C17H29GdN4O7 )) is a nonionic contrast 

medium for magnetic resonance imaging (MRI), 

Each ml of ProHance contains 279.3 mg 

gadoteridol. 

Preparation of Liposomes containing Gd: A 

cationic empty liposome(COATSOME EL-01- 

N : Nichiyu liposome Co.Ltd.) is composed with 

L-a-dipalmi- toyl phosphatidylcholine (26 

μmoles), cholesterol (20 μmoles), and 

stealylamine (4 μmoles).  Two ml of Gd 

solution (279.3 mg/ml) was added to the 

COATSOME EL-01-N, and made the Gd 

liposome solution(Yanagie, 1999). The Gd 

concentration entrapped in COATSOME-EL 

vesicles was determinated by ICP-Mas- 

spectroscopy of Jyuntendo University. 

NCT procedure : The Colon26 (1 x 106) cells 

were injected subcutaneously into the back of 

the male BALB/C mice (Nihon SLC). Ten days 

after injection, when an average diameter of 10 

mm was reached , 200 μl of Gd-liposome 

solution were injected by intra- veneously. The 

mice injected with Gd- liposome solution were 

irradiated with thermal neutrons (2 x 1012 

n/cm2 )at JRR4 reactor of Japan Atomic Energy 

Research Institute. 

Animal Etics : The procedures for the tumor 

implantation and the sacrifice of the animals 

were in accordance with approved guidelines of 

the Institution’s Animal EthicsCommittee. 

Neutron dosimetry with JCDS for a breast 

cancer patient:  BNCT was simulated in a  

breast cancer patient with 5 cm tumor in the 

center of right mammary gland.  LiF colli- 

mation was used to selectively irradiate the 

tumor while sparing the adjacent normal 

organs (lung, heart).  The Neutron Beam 

Facility at JRR4 enables to carry out boron 

neutron capture therapy with epithermal 

neutron beam.  JCDS , which can estimate 

distributions of radiation doses in a patient’s 

head by simulating in order to support the 

treatment planning for epithermal neutron 
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beam BNCT, was developed. We applied this 

JCDS for evaluation the neutron dosimetry for 

this case. 

 

3. Results & Discussion 

ICP-MS calculation showed that the highest 

accumulation of gadolinium in tumor site is 2 

hours after injection, so we performed thermal 

neutron irradiation 2 hours after gadolinium 

injection.  

In order to evaluate that NCT can inhibit 

primary tumor growth, BALB/c mice were 

injected s.c. with Colon26 tumor cells.  On day 

10, the tumors reached an average diameter of 

10 mm, GdNCT on intraveneous injection with 

Gd entrapped liposome was done.  Figure 1. 

showed that the tumor growth in Gd-liposome 

injected group was significantly suppressed 

compared to the control group. No significant 

weight loss observed has proved the low 

systemic toxicity of this compound. Based on 

these results, we conclude that liposome- 

encapsulated gadoteridol is a potential agent 

for Gd-NCT. 

 

Figure 1. Tumor growth suppression by 

GdNCT  

 

Kumada et al had reported that JCDS is a 

software that creates a 3-dimensional head 

 
Figure 2.  Case of Breast Cancer Patient : 

Simulation was performed with JCDS 

according to the mammary MRI 

 

Figure 3.  Schema of calculation for neutron 

dosimetry 

 

model of a patient by using CT scan and MRI 

images, and that generates a input data file 

automatically calculation of neutron flux and 

gamma-ray dose distributions in the brain  

with the Monte Carlo code MCNP, and that  

displays these dose distri- butions on the head 

Lateral  

View 

Frontal  

View 
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model for dosimetry by using the MCNP 

calculation results (Kumada, 2001).   

We performed the dosimetry with JCDS in 

the condition of BNCT using epithermal 

neutron beams to breast cancer patient using 

MRI image. To decrease the skin side effects, 

the skin RBE dose limited to 10Gy-Eq.  

Conditions were as below; Epithermal Neutron 

mode, Beam colimation : φ7cm, intraveneous 

concentration of BPA : 24ppm, T/N=3.5, 

Restriction : Skin RBE dose as 10Gy-Eq 

(Figure 2,3). 
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Figure 4. Total RBE Dose Histogram on 

neutron dosimetry for breast cancer patient 

case 
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Figure 5. Neutron beam fluence from the beam 

port 

 

In this simulation, maximum tumor RBE 

dose is 87.5 Gy-Eq, mean tumor RBE dose is 

48.3 Gy-Eq, and minimum tumor RBE dose is 

11.5 Gy-Eq.  The tumor diameter of this case 

is long in the beam direnction, so the RBE dose 

is low (11.5 Gy-Eq)(Figure 4,5 ). The maximum 

skin RBE dose is 11.1 Gy-Eq (RBE=1.35).  

Irradiation time : 33 min.   

To increase the tumor dose, we performed 

the dosimetry with beam colimation : φ8cm, 

beam direction from oblique side and other 

same conditions.  In this situation, maximum 

tumor RBE dose is 86.6 Gy-Eq, mean tumor 

RBE dose is 46.1 Gy-Eq, and minimum tumor 

RBE dose is 19.3 Gy-Eq.  The minimum tumor 

RBE dose was increased to 19.3 Gy-Eq from 

11.5 Gy-Eq with the epithermal neutron in this 

oblique direction( 70% up ).   

We will perform the neutron dosimetry 

according with the tumor size and site in the 

mammary gland to achieve most effective 

BNCT and to decrease side effects in adjacent 

normal tissues. 

 

4. Conclusion 

We evaluated gadoteridol entrapped with 

liposome as neutron capture therapy agent by 

intraveneous injection into Colon 26 with  

thermal neutron irradiation at JRR-4 reactor of 

Japan Atomic Energy Research Institute in 

Tokaimura. The experimental results showed 

that the tumor growth suppression on treated 

group with GdNCT was revealed up to 7 times 

higher compared to the control groups.  

We applied the JCDS to evaluate dosimetry 

of epithermal neutron, direction of neutron 

beam, and patient’s positioning on BNCT. 

JCDS will be very useful to evaluate the 

epithermal neutron dosimetry, so we can select 

the most suitable fluence of epithermal neutron 

and the beam direction on BNCT to cancer 

patients in the concept of personalized 

medicine. 
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1. Introduction 

The cytotoxic effect of Boron Neutron Capture 

Therapy (BNCT)  to tumors is caused by high 

linear energy transfer (LET) particles produced 

from a nuclear reaction between 10B and 

thermal neutrons in the tissue. These nuclear 

interactions are mainly as follows: 
10B + 1n 7Li + 4He (α) + 2.31 MeV (93.7 %) 

7Li + 4He (α) + 2.79 MeV (6.3 %). 

These high LET particles (α and 7Li) destroy 

cells within about 10μm path length from the 
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site of capture reaction, therefore in ideally it is 

possible to kill tumor cells without affecting 

adjacent normal cells, if sufficient 10B atoms 

can be selectively accumulated in tumor cells. 

Therefore, one of the most important concerns 

in BNCT is the accurate measurement of 10B 

concentrations and distributions in biological 

samples, in order to evaluate the usefulness of 

various 10B-delivery compounds(Yanagie, 1991, 

1997, 2004, 2006a). BNCT has been used 

clinically in patients with malignant brain 

tumours and melanoma. 

Hepatocellular carcinoma (HCC) is difficult 

to cure with operation, chemotherapy,or 

radiation therapy. Iodized poppy-seed oil 

(IPSO) has a property of depositing itself 

selectively in the cells of HCC. Higashi et al 

prepared a long term inseparable, water-I 

n-oil-in-water emulsion (WOW) containing 8-60 

mg of epirubicin for use in arterial injection 

therapy for patients withHCC (Higashi, 1993, 

1995). Higashi et al had reported that tumour 

size of HCC was reduced in six of seven 

patients, and a 50% or greater decrease of 

initial alpha- fetoprotein (AFP) levels within 14 

days was observed in all four patients who 

showed abnomal levels of serum AFP before 

treatment (Higashi, 1995).   

According to the Higashi’s clinical results, we 

would like to apply BNCT to treatment of HCC 

for increasing the selection of therapies of 

HCC’s patients (Yanagie, 2006b). We develop 

BSH entrapped WOW emulsion and evaluate 

the emulsion as selective boron delivery carrier 

to cancer tissues. 

We had employed a technique of neutron 

capture autoradiography (NCAR) using CR-39 

(polyallyldiglycol carbonate) plastic nuclear 

track detectors and determined the10B- 

concentrations and distributions in whole body 

sections of mice. CR-39 plastic track detectors 

have high potential ability for imaging analysis 

NCAR because of its easy handling and enough 

sensitivity to α- and Li-particles from 10B(n, 

α)7Li reaction. These studies have been done by 

α-track counting in NCAR images using the 

semi-automated optical microscope equipped 

with CCD camera.  

Recently, Yasuda et al developed a high speed 

imaging microscope and new software for 

nuclear track detector analysis.  This analyz- 

ing system, named HSP-1000, is able to scan 

and analyze particle tracks (etch pits) with 

image acquisition speed of 50 ~ 100 times 

faster than conventional microscope analyzing 

systems.   

In this study, the 10B accumulations and 

distributions in VX-2 tumor and normal liver of 

rabbit were estimated by means of alpha-track 

density measurements using HSP-1000. An 

example that the injected 10B atoms were 

selectively accumulated to the VX-2 tumor is 

shown using a digitized NCAR image 

constructed by alpha-track mapping.  

 

2. Materials & Methods 

2.1 Preparation of Boron entrapped WOW 

emulsion 

Three hundred mg of Na210B12H11SH (10BSH) 

was dissolved in 5 ml of 5% glucose solution, 

filtered through a controlled pore glass 

membrane emulsified into 5 ml of Iodinated 

poppy seed oil (IPSO) containing surfactant 

forming the water-in-oil emulsion (WO). The 

WO emulsion was emulsified again with an 

aqueous phase containing 5 ml of saline and 

surfactant. The 10BSH entrapped water-in-oil- 

in-water (WOW) emulsion was prepared with 

this double emulsifying technique. The 

concentration of 10B entrapped in WOW 

42



JRR3, Thermal Neutron Irradiation Facility, Neutron Capture Autoradiography 

vesicles was determined by ICP-Mass 

spectroscopy at Jyuntendo University. 

 

2.2 Preparation of the sample for NCAR 

experiment 

The nodules of VX-2 tumor were inoculated 

into the left hepatic lobe of the liver in a rabbit 

and the hepatic tumor models were constructed 

for 2 weeks. In order to examine the 

accumulations of the 10B atoms, the VX-2 

tumor bearing rabbits were sacrificed 3 days 

after the intra-arterial injection of 10B 

entrapped WOW emulsion, and then the 

hepatic samples were frozen at -60 ℃ . 

Subsequently, the frozen hepatic samples were 

cut sagittally into 40 μm thick sections 

mounted on a thin 3M Scotch tape, and 

freeze-dried at -20 ℃  for two weeks and 

air-dried for one more week.  

 

2.3 Neutron irradiation and Etching procedure 

The CR-39 plastic (also known as PADC for 

polyallyl-diglycol carbonate) nuclear track 

detectors are sensitive to charged particles of 

LET greater than 5 keV/µm. Eight samples of 

sliced hepatic sections were put in close contact 

with the CR-39 (HARZLAS TD-1; Fukuvi 

Chemical Industry, Japan) plastic plate (93 x 

93 x 0.95 mm thick) using thin adhesive tape 

(Scotch Transparent Tapes acetate film, type 

810-3-18; 3M, USA). The CR-39 nuclear track 

detectors attached with the sliced hepatic 

sections were exposed to thermal neutrons in 

the thermal column of the JRR3 of Japan 

Atomic Energy Agency (JAEA).  

The CR-39 detector plates were irradiated 

with thermal neutron fluencies of 2 x 1010 

neutrons/cm2 for the track measurement. After 

the irradiation, thease plates were etched in a 

7N NaOH solution at 70℃ for 2 hours to reveal 

tracks for NCAR imaging.  

 

2.4 Scanning procedure 

A high-speed image acquisition microscope 

(HSP-1000) that uses a line sensor camera in 

place of a traditional CCD camera has been 

developed. The HSP-1000 is a new microscope 

system for capturing large images (>1 cm2) in 

relatively short periods of time (<1 min). 

Continuous, automatic focusing of the 

microscope is achieved by means of an optical 

pick-up system that provides fast feedback for 

control of distance between the objective and 

the image surface. Using transmitted light 

illumination, the microscope is able to digitize 

a 1cm2 area at 0.35 μm/pixel resolution in ～20 

s. Due to the continuous stage motion and 

continuous focusing, the HSP-1000 has a 

capability of image acquisition speeds that are 

50 ～ 100 times faster than conventional 

CCD-based microscope systems. The HSP-1000 

is capable of accurate measurements of two 

dimensional track positions and the image of 

individual tracks recorded on a large area of 

CR-39 plate. The system is stored with 

scanning image data on a hard disk drive. The 

greyscale image is converted to a binary image 

based on a user-set greyscale threshold. The 

image is searched for features that possess the 

signature pattern of nuclear track etch pits. An 

ellipse is then fit to the opening of each etch pit 

with application software for the HSP-1000. 

The CR-39 plates irradiated by 2 x 1012 

neutrons/cm2 is useless for track analyses due 

to the overlapping of tracks. The visible NCAR 

images do not appear on the CR-39 plates 

irradiated by 2 x 1010 neutrons/cm2 due to less 

track densities. Therefore, referring to the 

NCAR images on CR-39 plates irradiated by 2 x 

1012 neutrons/cm2, the tracks on CR-39 plates 
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irradiated by 2 x 1010 neutrons/cm2 were 

automatically measured by using HSP-1000. 

The track area of the opening of each track as 

well as its position was analyzed. In this paper, 

we discuss and demonstrate the results only for 

the sample extracted from the rabbit 3 days 

after the injection of 10B-WOW emulsion.  

 

3. Results & Discussion 

An example of CR-39 image scanned with the 

HSP-1000 is shown in Fig. 1. The larger ellipse 

track images originated from α-particles, and 

the smaller ones from proton tracks. It is 

considered that the contribution of Li tracks is 

not so large because of its shorter range. The 

opening area sizes of each track (etch pit) were 

obtained using the ellipse fitting application 

software for the HSP-1000. 

 

Fig.1 An example of CR-39 image (350μm×175μm) 

scanned with the HSP-1000 high speed image 

acquisition microscope system. The lager and the 

smaller ellipse images are α-tracks and proton tracks, 

respectively. 

 

For the analyses of 10B accumulations and 

distributions in the tissues using α-tracks, 

major background tracks are proton tracks 

originated from  (1) 14N(n, p)14C ; (2) 1H (n, 

n)1H reactions, (1) and (2) are of thermal and of 

fast neutron reactions, respectively. 1H and 14N 

are biologically abundant nuclides. It is 

necessary to discriminate these background 

proton tracks from α-tracks. The LET values 

for the - and Li particles expected from 10B(n, 

)7Li reaction range between 100 and 400 

keV/µm and the LET values for protons 

originated in the 14N(n, p)14C and 1H(n, n’)1H 

reactions are less than 100 keV/µm. The area 

size of high-LET-particle tracks, such as - and 

Li-tracks on CR-39 detector surface is 

relatively larger than protons’. Therefore, it is 

possible to separate background proton tracks 

and α-tracks. 

Figure 2 shows the observed track area size 

distribution for the sample. There are two 

clearly separated peaks and lower one is due to 

proton tracks and higher one is due to α- and 

Li-particle tracks. But, it is considered that the 

contribution of Li tracks is not so large because 

of its shorter range. In this case, about 7.5 x 104 

tracks were totally observed in the analyzed 

area of 2.3 cm2 on the CR-39 plate. 

From Fig. 2, we set 23 μm2 of track area size 

as the discrimination threshold level between 

proton and - tracks. Then, the tracks of area 

size less than 23 μm2 were considered as proton 

tracks and subtracted from irradiated sample 

slice. 

 

Fig.2 Track area size distribution of whole tracks 

appeared in irradiated sample slice. It is considered 

that the tracks larger than 23 μm2 of track area size 

are - tracks and the tracks with area less than 23 μm2 

are protons. 

 

NCAR image” shown in Fig. 3 was only 

constructed by - tracks and some Li tracks. It 
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Fig.3  Image constructed using two dimensional 

scatter plot subtracted proton tracks (i.e. track 

mapping) of the coordinate of each track observed for 

whole sliced liver sections of the sample, which was 

extracted from the rabbit passed 3 days after the 

injection of 10B-WOW emulsion. Tumor and normal 

tissue area in the liver are indicated in the figure. 

 

is readily apparent that the - track reveals the 

existence of 10B atom delivered by WOW 

emulsion into the liver of rabbit. Several areas 

of dense - track densities are recognized in the 

VX-2 tumor site in contrast to the normal liver 

section as seen in Fig. 3. This means that 10B 

atoms delivered to the liver and selectively 

accumulated to the VX-2 tumor, even though 

the slice of sacrificed and frozen liver tissues 

was prepared 3 days after injection. Track 

density has been obtained as 557 ± 24 /mm2 

for the most concentrated region in the tumor 

section and 118 ± 11 /mm2 for the normal liver 

part, respectively. Statistical errors indicated 

were given as 1 standard deviation. 

However high LET tracks, probably - tracks, 

were also observed at the outside region of the 

sliced liver section as seen in Fig. 3. The track 

density of that region is 63 ± 8 tracks/mm2. It is 

considered that adhesive tape used for fixing of 

the sample contained some - emitter in its 

compositions.  

In this study, NCAR image produced by - 

tracks enables us to analyze the 10B 

accumulations and distributions in the target 

and to evaluate the effectiveness of 10B carrier 

for BNCT. The newly developed high-speed 

image acquisition microscope (HSP-1000) 

enables us to reconstruct NCAR image by using 

a great number of neutron induced particle 

tracks. The quality of NCAR image is excellent 

for the precise analysis of BNCT studies and 

also verifies that the CR-39 track detectors 

have enough potential ability for NCAR 

analysis. 
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｢胸膜中皮腫に対する新規ホウ素製剤を用いたホウ素中性子捕捉療法の治療効果の検討｣ 

 

大阪大学大学院医学系研究科 李 千萬 

 

・研究の目的と意義 

 胸膜中皮腫はアスベスト暴露後 30～40 年後に

発症する播種性の難治性悪性腫瘍である。アスベ

スト取扱の従業員等に発症することが報告され

ているが、工場周辺住民にも発症したことから、

俄然社会的関心が高まり、その治療やﾊｲﾘｽｸ群に

対するｻｰﾍﾞｲﾗﾝｽが注目されている。治療は化学療

法、手術療法、放射線療法を組み合わせた集学的

治療が行われる。化学療法は葉酸代謝拮抗剤の登

場で、白金製剤との組み合わせによる化学療法が

主流となっているが、化学療法単独での予後は、

他の悪性腫瘍に比し、非常に悪く、難治性腫瘍と

言われる所以である。また、予後の改善には、病

変の完全切除が望ましいが、播種性病変であるこ

とから、完全切除は難しい。手術は胸膜肺全摘術

という、非常に浸襲の強い術式であり、また難度

の高い手術である。術後は片肺となり、残存肺機

能は低下するので、その手術適応も限られている。

また、手術を行っても、再発の可能性が高く、術

後補助療法が必要である。術後補助療法としての

化学療法や放射線療法が予後改善に寄与すると

考えられている。放射線療法は、世界的には、こ

れまでに術後補助療法として強度変調放射線治

療（IMRT）が行われているが、術後残存肺の放

射線性肺臓炎が問題となっており、また、手術不

能症例での放射線療法も、肺臓炎のリスクが高く、

放射線療法を行うことは容易ではない。集学的治

療を行っても、再発の可能性が高い難治性の胸膜

中皮腫に対し、既存の治療法以外の画期的な新規

治療法が切望されている。これまでに遺伝子治療

などの新規治療法が検討されているが、われわれ

は、これまでに多くの瀰漫性腫瘍や浸潤性の高い

腫瘍で高い治療効果が挙げられている BNCT に

注目した。 

 鈴木らは、胸膜中皮腫に対し、ホウ素中性子捕

捉療法（以下、BNCT）を行うことは、IMRT な

どの既存の放射線療法に比し、有害事象を生じる

可能性が低く、また、胸腔に広範囲に進展した胸

膜中皮腫に対し、放射線性肺臓炎のリスクが低い

ために、複数回の照射が可能であることを報告し

ている。実際に、現在、胸膜中皮腫症例に対する

既存のホウ素製剤を用いた BNCT による臨床研

究が京都大学原子炉実験所 KUR にて行われてい

るが、複数回の照射を行っている。 

 我々は胸膜中皮腫に対し親和性の高いホウ素

製剤を開発し、これを用いた基礎研究を行った。

既存のホウ素製剤を用いた BNCT は、これまでの

他の腫瘍での治療法と同じで、静脈投与を行い、

そののちに中性子照射を行っている。しかしなが

ら、我々は、新規ホウ素製剤の特性である高い親

和性に着目し、以下の基礎実験では、マウスの胸

腔内に新規ホウ素製剤を投与し、BNCT を行った。 

 胸腔内投与に関しては、臨床において播種性病

変に対し、特に癌性腹膜炎の場合には、脂溶性の

高い化学療法剤を腹腔局所に注入する化学療法

が行われている。胸膜中皮腫の場合に、難治性胸

水などで胸腔ﾄﾞﾚﾅｰｼﾞを行うことがあり、また胸

膜中皮腫の確定診断には胸膜生検が必要である

ことから、また VATS を行う機会もあるために、

比較的容易に新規ホウ素製剤を胸腔に注入する
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ことが可能であると考えられ、問題は殆どないと

考える。 

BNCT が一般化し、多様な腫瘍（特に深部臓器）

に対する治療が行われた場合に、既存のホウ素製

剤以上に腫瘍内ホウ素濃度が高く、腫瘍正常組織

内ホウ素濃度比 T/N, 腫瘍血液ホウ素濃度比 T/B

比が高い製剤を用いることができれば、今まで以

上に深部腫瘍に対する治療効果が高まり、BNCT

の適応も広がると考えられ、今後の BNCT の普及

に必要な研究であると考える。 

 

・その研究をどのように行ったか 

① 新規ホウ素製剤の胸膜中皮腫細胞株への結合

性を Fluoroscein 標識物質の胸膜中皮腫細胞

への結合阻害率より検討した。 

マウス胸膜中皮腫細胞株を 96 well flat plate

に培養後パラフォルムアルデヒドにて固定し、

HA-DSBL-BSH や HA-BND-S BSH などの各新

規ホウ素製剤、BSH との結合性を検討した。 

 

② マウス胸膜中皮腫モデルを作製し、新規ホウ

素製剤を用いた BNCT を行った。BNCT 後に

予後を経過観察し、その生存率を検討した。 

 マウスモデルの作製：マウス胸膜中皮腫細胞株

を 5 x 106個/100 LをBALB/cマウスの右胸腔に

注入し、胸膜中皮腫モデルを作製した。胸膜中皮

腫細胞注入後 8日目の患側胸腔を観察すると、図

の如く、壁側胸膜、臓側胸膜ならびに胸腔肺尖部

近傍に腫瘍の形成を認めた。本モデルは腫瘍細胞

注入後 16 日で全例腫瘍により死亡するモデルで

ある。 

 

上記マウス疾患モデルを用い、マウス胸膜中皮腫

細胞を胸腔に注入後 6日目に既存のホウ素製剤

（BSH）を、5日目に新規ホウ素製剤をマウス胸

腔に注入し、JRR-4 において BSH 注入後 1 時間

で 0.7～1.1 x 1012 n/cm2の熱中性子を照射し、コ

ントロール群を含めた各ホウ素製剤投与マウス

を飼養、経過を観察し、その生存期間を検討した。 

 

・どのような成果を得たか 

① 新規ホウ素製剤の胸膜中皮腫細胞への結合性 

次図に結合阻害実験の結果を示す。 

新規ホウ素製剤は、Fluoroscein 標識物質の腫瘍

細胞への結合を阻害し、新規ホウ素製剤の腫瘍細

胞への親和性が BSH 等に比し、高いことが明ら

かとなった。 

また、HA-BND-S BSH や HA-DSBL-BSH の

Fluoroscein 標識物質の腫瘍細胞への結合の阻害

率は、濃度依存的に上昇し、ある一定の濃度範囲

においては、HA-BND-S BSH や HA-DSBL-BSH

は、マウス胸膜中皮腫細胞に対し、濃度依存的に

結合することが明らかとなった。 

50



 

 

 

② 新規ホウ素製剤を用いたホウ素中性子捕捉 

療法による治療実験 

各群の平均生存期間は、コントロールが 15.1 日、

中性子照射のみが 15.3 日であり、BSH 

10,000 ppm 群が 19.8 日、HA-BSH DSBL 2,000 

ppm（data not shown）と HA-BND-S BSH 2,000 

ppm がともに 18.2 日であり、コントロールと差

を認めなかったのに対し、HA-BND-S BSH 

10,000 ppm群は 28日間の観察期間において 5匹

全例が生存しており、有意に生存率の延長を認め

た( p < 0.05 )。 

また、28 日目に HA-BND-S BSH 10,000 ppm

群の胸腔内を観察すると 5 匹中 3 匹において腫瘍

を認めず、ほぼ治癒させることに成功した。 

 

腫瘍細胞注入後の各ホウ素製剤投与マウス 

の生存率 

 

Control 群、HA-BND-S BSH 10,000 ppm 

投与群の胸腔内腫瘍の進展状態を次図に示す。 

 

Control 群は、死亡直後のマウスの胸腔内で、

矢印に示す胸膜中皮腫腫瘍が両側胸腔内から縦

隔・心臓を覆い尽くしている。一方、HA-BND-S 

BSH 10,000 ppm 投与群では、腫瘍細胞注入後 28

日目（BNCT 後 22 日目）での胸腔内においては、

生存 5 匹中 3 匹で肉眼的に明らかな腫瘍を認めな

かった。 

 

 

・その成果に対する評価 

我々はこれまでの実験結果において、

HA-BND-S BSH がマウス胸膜中皮腫モデルを用

いた BNCT 実験において著明な治療効果を示し、

コントロールに比し、有意に高い生存率を示した。  

残念ながら、経過観察期間に限度があったため、

最終的に照射後何日目まで生存可能であったか

は不明であるが、5 匹中 3 匹には、照射後 22 日

目で明らかな腫瘍を認めず、ほぼ治癒せしめるこ

とができた。 

 残り 2 匹では腫瘍細胞を認めたため、今後は、

複数回の照射や、免疫療法との併用療法など、現

在胸膜中皮腫治療でも臨床に応用できる方法を
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模索する必要があると考えられた。 

 しかしながら、これまでの治療実験において、

本モデルは腫瘍細胞注入後 16 日までで死亡する

激烈なモデルにも関わらず、腫瘍細胞注入後 28

日目でも全例生存するという、非常に治療効果の

高い結果を示した。 

 新規ホウ素製剤を用いた患側胸腔内投与ホウ

素中性子捕捉療法では、本マウス胸膜中皮腫モデ

ルにおいて、本製剤による毒性を本製剤投与後 23

日目までに示さず、また、非常に高い治療効果を

示した。 

 今後は、毒性試験など GLP 試験を含めた前臨

床試験を行い、現在行われている conventional 

なホウ素製剤による胸膜中皮腫に対する BNCT

の臨床研究を注視しつつ、臨床研究への準備を進

めることを検討している。 

 

研究成果の記述 

現在、追加実験を行い投稿準備中である。 
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4.1 中性子利用分析を用いた自然科学の究明 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 

 

研究施設名と装置 JRR-3M, JRR-4       研究分野 宇宙化学 

 

元素組成に基づく南極隕石の宇宙科学的研究 

Cosmochemical study on Antarctic meteorites based on elemental compositions 

 

海老原充，大浦泰嗣，白井直樹，篠塚一典，Wee Boon Siong，M. A. Islam，伊佐純子，橋詰二三雄，

長谷川雅人，日原健，田村麻衣，日高義浩，渡辺良，粟飯原はるか，伊佐美紀，大井誠，浜中芳文，

麻生和弥，熊谷和也，箕輪はるか* 

M. Ebihara, Y. Oura, N. Shirai, K. Shinotsuka, Wee Boon Siong, M. A. Islam, J. Isa, , F. Hashizume, M. 

Hasegawa, K. Hihara, M. Tamura, Y. Hidaka, R. Watanabe, H. Aihara, M. Isa, M. Ohi, Y. Hamanaka, K. Aso, 

K. Kumagai and H. Minowa* 

 

首都大学東京大学院理工学研究科，*東京慈恵会医科大学 

Graduate School of Science and Jikei University Medical School (*) 

 

１．はじめに 

 平成 20 年度から 22 年度にかけて、標記課題

で原子力研究開発機構（以下，原子力機構と略

記）施設を利用した共同研究を行った．これま

で原子力機構の前身の日本原子力研究所の施設

を利用して中性子放射化分析に関する様々な研

究を実施してきたが，その研究は放射化分析法

の方法論的からは２つに分類できる．１つは宇

宙物質の非破壊中性子放射化分析（機器中性子

放射化分析）（INAA）であり、もう一つは目的

元素を絞って高感度な分析を行う放射化学的中

性子放射化分析（RNAA）である．当該年度に

おける共同研究もこの両方の手法を用いて実施

した．どちらの手法を用いる研究においても、

いくつかの異なる種類の隕石について、その元

素含有量を正確に求め、その元素存在度に基づ

いて、それらの隕石が形成された太陽系初期の

物質の進化について考察することを目的とした．

中性子放射化分析法は宇宙物質の元素分析法と

してはもっとも有効な分析法であり、隕石試料

に加えて宇宙探査計画で地球に持ち帰られる地

球外試料の分析に威力を発揮した．我が国は世

界に冠たる隕石保有国である．その多くは南極

大陸から回収されたもので，国立極地研究所に

保管されている．本研究では主にこの南極隕石

を用いて実施した．また，本研究実施中にはや

ぶさ探査機が小惑星イトカワから地球に向かっ

て飛行していた．最終的にはやぶさは平成 23 年

6 月に地球に帰還し，イトカワ表面から試料を持

ち帰ったことが確認された．こうした宇宙探査

による地球外試料の回収，およびその分析も近

い将来，その機会が増すと予想される．本研究

期間においてはそうした状況を想定して，中性

子放射化分析法の有効性を確認するための実験

も行った． 

 本報告では 2 つの研究成果について述べる．

一つは中性子放射化分析を隕石試料に適用した

例として，火星隕石の INAA についてその成果

を紹介する．もう一つは，NAA における分析感

度を高める目的で，中性子照射後目的元素を放

射化学的に精製してγ線測定を行う放射化学的

中性子放射化分析（RNAA）法に述べる． 

 

２．火星隕石の非破壊中性子放射化分析 

 南極大陸からは多くの隕石試料が回収されて

いるが，その中にはこれまで余り発見されてい

なかったような稀少な隕石が少なくない．例え

ば月から飛来した月隕石は南極大陸で初めて発

見されたし，火星からきたと考えられている

SNC 隕石（以下，火星隕石とする）も，少なか
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らぬ数が南極大陸で発見され，回収されてきた．

一方，これまでもかなりの数の隕石の落下があ

ったが，南極隕石によってその多様性がさらに

明らかになった隕石グループもある．本研究で

は南極大陸の大和山脈から回収された火星隕石

Y-000097 とアラン高原から回収された同じく火

星隕石 ALH 77005 について，その元素組成をを

中性子放射化分析法と中性子誘導即発γ線分析

（PGA）で求めた．さらに，データを補完する

為に，機器光量子放射化分析（PAA）法も利用

した． 

 上記 2 つの火星隕石について，先ず JRR-3 の

即発γ線分析装置を用いて，主成分，副成分に

ついて元素組成を求めた．PGA 分析では粉末試

料を調整して，分析に供した．PGA 終了後，充

分冷却の後，粉末試料の一部を清浄なポリエチ

レン袋に封入し，INAA を実施した．INAA は照

射時間を変えて 2 度実施した．始めに JRR-3 の

気送管照射施設 PN-3を利用して 10秒間照射し，

約 5~10 分冷却後，短寿命放射性核種の放出する

γ線を Ge 半導体検出器で測定した．これにより，

Na, Mg, Al, Ca, Ti, V を定量した．PGA で利用し

た残りの試料の一部を別のポリエチレン袋に封

入し，JRR-4 の T パイプにおいて 20 分照射し，

数日冷却後，首都大学放射性同位元素実験施設

において搬入した．搬入後，約 1 ヶ月に渡って

3~4 回，冷却時間を変えながら繰り返しγ線測定

を行った．その結果，約 15 元素について定量値

を得ることができた．表 1 は PGA, INAA および

IPAA によって得られた結果をまとめたもので

ある．3 つの放射化分析を用いることによって，

合計 29の元素について定量値を得ることができ

た．ALH 77005 については文献値があり，表 1

では本研究で得られた値と文献値を比較してい

るが，塩素で 3 倍の違いが認められたが，それ

以外の元素では両者で満足すべき一致が認めら

れた． 

 火星隕石はその岩石・鉱物学的特徴からシャ

ーゴッタイト，ナクライト，シャシナイトの 3

つに分類され，シャーゴッタイトはさらに 2 つ

に，またこれらの分類に属さない 1 隕石（ALH 

84001）に細分類されてきた．その後，我々のグ

ループによって元素組成によっても，同様の分

類が可能であることが確認された．図 1 は元素

組成による分類を示したもので，縦軸に Mg/Si，

横軸に Ca/Si のそれぞれの元素組成比をプロッ

トしたものである．この図に Y-000097 隕石の元

素組成比をプロットすると，レルゾライト質シ

ャーゴッタイトの領域に入ることが分かる． 

 レルゾライト質シャーゴッタイトの元素組成

はある程度の幅を示すが，図２は Sc と Co を縦

軸と横軸に取り，同隕石をプロとしたものであ

る．この図で明らかなように，レルゾライト質

シャーゴッタイトは 2 つのグループに分類可能

なことがわかった．この違いは隕石中の橄欖石

と輝石の組成比が異なることに起因しており，

この図から Y-000097 は LEW 88516 と Y-793605

と同じグループに属するものの，ALH77005 とは

異なることが分かる．  

 

３．放射化学的中性子放射化分析による岩石試

料中の希土類元素の定量 

 RNAA は中性子照射後に定量目的元素を放射

化学的に分離・精製してγ線測定する定量分析

法である．これは破壊分析であり，試料を放射

化後に化学分離するため，分析の効率は悪いが，

妨害元素を含めたマトリックス元素を取り除く

ことができるので感度の高い分析が行える．ま

た，放射化学分離を行う前に定量目的元素を一

定量加え，化学分離後の量を定量することによ

り化学分離に伴う収率を正確に求めることがで

きるので，得られる値の確度が高いという特徴

をもつ．希土類元素（REE）は宇宙・地球化学

的に尤も重要な元素グループの一つであり，中

性子放射化分析で比較的高い感度をしめす．し

かし．一部の地球化学的，宇宙化学的試料では

REE に枯渇するものも少なからず存在し．その

様な試料のREEを正確に定量するにはRNAAが

最も信頼できる手法と言える． 

 ユレライト隕石は分化隕石であるエコンドラ

イト隕石に分類されるが，始原的な特徴ももち，

その起源については色々なモデルが提唱されて

いるが，結論が出るに至っていない．そうした

議論で重要な意味をもつ REE の存在度に関して

もこれまで多くの研究が行われてきたが，その

起源や保有鉱物層に関しては明確な結論が得ら
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れていない．そこで本研究では RNAA を用いて

ユレライト中の REE の全岩存在度，および鉱物

相関の分布を求め，ユレライト隕石の起源を考

察することを目的とした． 

 アフリカ大陸で発見され，回収された 4 つの

ユレライト隕石（NWA 2234, NWA 3222, NWA 

4508, NWA 4519）について，RNAA に先立って

PGA, INAA を実施した．PGA と INAA の実験操

作は 2 に述べた火星隕石に適用した操作と同様

である．これら非破壊分析終了後，REE の RNAA

を行った．各隕石試料約 50 mg を石英管に封入

し，原子力機構の研究用原子炉 JRR-3 の HR 照

射孔において 24 時間の中性子照射を行った．照

射後 5 日の冷却を経て試料を首都大学放射性同

位元素研究施設に搬送し，直ちに REE の化学分

離操作を行った．利用した放射化学分離操作は

本研究室で開発した後，何度かの改良を重ねた

もので，論文として公表されている（Minowa and 

Ebihara, Anal. Chim. Acta 489, 25, 2003）．REE の

放射化学分離操作に伴う化学収率はすべての分

離操作終了後，ICP-AES によって求めた． 

 今回得られたユレライト隕石 4 試料に関する

REE の定量値を図２に示す．この図では REE 濃

度を太陽系の元素組成を示すCIコンドライト隕

石の濃度で規格した相対値で表してある．地表

上の岩石の REE 濃度はこの表示法で示すと原子

番号の小さい REE で数百，原子番号の大きな

REE で約 50 であり，ユークライト隕石中の REE

濃度が約 2 桁低い値であることが分かる．この

濃度レベルの REE の定量には高感度機器分析法

として利用されている ICP-MS を用いることも

可能であるが，隕石試料の様に，限られた試料

で分析せざるを得ず，かつ，繰り返し分析が難

しい場合には ICP-MS よりも RNAA の法が得ら

れた値の信頼性は高い．また，化学分離操作に

先立って定量目的元素（ここでは REE）の担体

を一定量加えることによって化学収率を求める

ことが可能で，かつ，汚染レベルが加える担体

量に無視できる程度であれば，化学分離操作中

の汚染も分析値に影響を与えない．従って，一

般に，RNAA による定量値は ICP-MS による定

量値より確度が高いといえる．このことは，定

量目的元素の濃度が低くなればなるほど，その

程度は大きくなり，RNAA の優位性が高まる． 

 本研究ではREEのRNAAにとって誤差要因と

なる 235U の中性子誘導核分裂片の寄与を直接見

積もる方法を検討した．235U の中性子誘導核分

裂片としては 140La, 141Ce, 147Ｎｄの寄与が憂慮さ

れる．そこで，U の濃度を 235U の中性子誘導核

分裂片 140Ba の生成放射能から見積り，同一試料

について REE, U の定量を行い，あわせて U の

REE への寄与を求めた．この方法によって REE

のより正確な定量値を得ることができた． 

 さらに，RNAA 法と化学溶出法を組み合わせ

て，ユレライト隕石中の REE の分布について調

べた．中性子照射後の試料を EDTA および塩酸

で段階的に侵出し，それぞれの溶液に可溶の鉱

物相と不溶の相に分離して，それぞれの相につ

いて REE の定量を行った．得られたデータを用

いて，宇宙化学的考察をおこなった．  

 

 

研究成果（発表論文） 

（共同研究の期間に JRR-3、JRR-4 を用いて得
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図１ Mg/Si 比と Ca/Si 比（ともに原子数比）による火星隕石の

分類 
 

 
 

 
図２ ユレライト隕石の REE 存在度パターン（CI 隕石で規格化し

た相対存在度） 
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JRR-3･水力照射、タンデム加速器施設･多重γ線分析装置 GEMINI、地球科学試料放射化分析 

｢堆積岩の微量元素組成から読み取る海洋における環境変動(II)  

生物大量絶滅イベントの要因解明へ向けて｣ 

Environmental perturbation in ocean understood from trace element compositions of  

sedimentary rocks (II) 

筑波大学・生命環境系 丸岡 照幸 

 
(1) 研究目的と意義 

堆積岩にはその物質が堆積した当時の情報が

含まれており、うまく選ぶことで微量元素濃度や

同位体比、さらに化学種組成などの地球化学的な

指標により堆積環境を推定することが可能であ

る。本研究では特に生物大量絶滅イベントに対応

する堆積岩を研究対象とし、それを引き起こした

環境変動を読み取ることを目的として研究を進

めた。特に、本研究では白亜紀-古第三紀境界

(Cretaceous-Paleogene boundary)と呼ばれる地

質境界に関する研究を進めた。 

ある短期間に多数の生物が絶滅したことが化

石の不連続性から示され、このような事象は大量

絶滅イベントと呼ばれる。生物史において顕著な

ものは 5回知られており、先の白亜紀－古第三紀

(K－Pg)境界もそのような大量絶滅イベントのひ

とつであり、恐竜など大型爬虫類をはじめとする

多数の生物が絶滅した。この K-Pg 境界は「紀」

よりも大きな地質区分である「代」の境界（中生

代-新生代境界）にも対応しており、その規模が

大量絶滅イベントの中においても際立ったもの

であったと考えられている。（「代」における境界

には古生代-中生代の境界に相当する、ペルム紀-

トリアス紀境界があり、これは地球史において最

大の絶滅イベントであったと考えられている。） 

ここで議論する白亜紀-古第三紀境界における

大量絶滅イベントは隕石衝突後の環境激変によ

り引き起こされたと考えられている。現在では隕

石衝突イベントは一般的に認められているが、提

案された当時は「異端」と扱われていた。この仮

説はK－Pg境界粘土層にイリジウムの濃縮が見出

されたことをもとに提案された。イリジウムは親

鉄元素と呼ばれる一群の元素に属している。地球

にコア・マントル・地殻という層構造が形成され

るときに、これらの元素は地球中心部にある金属

鉄を主成分とするコアに取り込まれた。したがっ

て、地球表層物質には極微量にしか存在していな

い。一方、隕石や彗星のような層分化を経ていな

い地球外天体にはその存在量は多い。したがって、

明らかに表層でできたと考えられる粘土層にイ

リジウムを含め親鉄元素が多量に存在すること

は、その中に地球外天体によりもたらされた成分

が含まれていることを示している。 

このイリジウムの研究に触発されて、多くの研

究者が K-Pg 境界の絶滅イベントに関する問に取

り組むようになった。これらにより隕石の衝突を

示す衝撃石英やダイヤモンドの存在など様々な

証拠が集められるようになり、さらに K-Pg 境界

にできたと考えられる衝突クレーターも見出さ

れるに至り、「異端」として扱われていた学説も

現在では一般的に広く認められるようになって

いる。 

しかし、隕石衝突はあくまでも大量絶滅の「引

きがね」にすぎず、実際に大量絶滅を引き起こし

たのは、隕石衝突後の「環境変動」のはずである。

しかし、実際にどのような環境変動が絶滅の直接

的な要因であったのかは定かでは無い。 

 本研究ではイリジウムとともに他の元素の濃

度分析をもとに、隕石衝突のあとにどのような環

境変動が起き、大量絶滅につながったのかを議論

する。 

(2) 研究方法 

  本研究で使用した試料はデンマーク王国

Steven Klint において採取した白亜系-第三系の

堆積岩で、境界に粘土層を含んでいる。本試料は

独立行政法人海洋研究開発機構・西尾嘉朗博士に

提供していただいた。 

 イリジウム含有相を認識するために境界粘土
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層を過酸化水素・硝酸で酸化処理し、その上澄み

液を乾固させた試料も一部準備した。この酸溶解

成分の分離は東京大学地震研究所・賞雅朝子博士

に協力していただいた。 

岩石試料は粉砕後、石英ガラスに 100-200mg 程

度封入した。数本ごとに JRR-3・水力照射にて 48

時間照射し、1ヶ月程度後に多重ガンマ線検出装

置“GEMINI”において放射能測定を行った。（分

析に関しては量子ビーム応用研究部門・中性子産

業利用技術研究ユニット・中性子イメージング・

分析研究グループ所属の初川雄一博士指導のも

とに行った。）照射は 2回行った。照射条件は以

下の表に示す。 

 

標準試料として、地質調査所(GSJ)において作

製された岩石標準試料 JP-1 を用いた。照射ごと

に各1本の標準試料を岩石試料とともに照射した。

各試料は JP-1 のイリジウム濃度を 2ppb として規

格化した。 

(3) 結果およびその評価 

(a) SK-3A～3I 

本試料はデンマーク王国 Steven Klint にある

一箇所の露頭から連続サンプリングしたもので

ある。SK3-F は K-Pg 境界粘土層である。この試料

におけるイリジウム濃度を以下に示す。 

 

測定結果を図示すると下のようになる。Ｋ－Ｔ境

界付近でイリジウム濃度が上昇していることが

分かった。これはこれまでの報告と同様である。

図には前回（2006-2007）に報告した SK-4 試料に

おけるイリジウム濃度も示した。それに比べると

全体的にイリジウム濃度は低く、露頭の違いでば

らつきが存在することを示している。 

 

(b) SK-2、SK-4 

前回測定した試料と同じ露頭から採取した試

料の分析により、露頭内での局所的な不均質性が

あるのかどうか調べた。 

K-Pg 境界粘土イリジウム濃度には同じ露頭内

でも cm ずれた試料でも濃度に違いがあることが

分かった。 

 

（こここで*の付いたものが前期の分析結果、付

いていないものが今回の分析結果である。） 

露頭の違いによるばらつきよりも、露頭内での

ばらつきの大きなものがあり、これらのばらつき

の原因は堆積環境の違いよりも、風化などに伴う

後に被った損失の結果であると考えられる。 

(c) イリジウム以外の元素濃度との比較 

 今回及び前回に測定した K-Pg 境界試料と同じ

試料に対してイリジウム以外の微量元素濃度測

定を行っている。この測定は海洋研究開発機構・

西尾嘉朗博士により同高知コア研究所に所有

ICP-MS による分析結果である。 

 微量元素のなかで Cuおよび Agとの相関が高い

ことが分かった。これらは親銅元素と呼ばれる硫

化物を形成しやすい元素に区分されるが、同じ親
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銅元素である、Zn や As などの元素との相関は低

かった。 

 

Ir 濃度の変位は堆積環境よりも、堆積後の風化

などによる損失の影響と見ることができる。そう

いった過程において、この相関性の高さは Ag や

Cu が Ir と挙動をともにしていることを示すとと

もに、Ag や Cu が Ir 同様に隕石衝突と同時期に海

洋にもたらされたことを示唆している。K-Pg 境界

粘土層の親鉄元素の元素比は始源的な隕石であ

るコンドライトの組成に一致するが、Ag/Ir、

Cu/Ir は一致しない。 

Ag/Ir = 60 （CI コンドライトは 0.41） 

Cu/Ir = 4000 （CI コンドライトは 273） 

と 1桁以上の開きがあり、Ag や Cu が隕石を起源

としているとは考えにくい。別の現象が関わって

いると考えるべきである。 

 AgやCuは硫化鉱物を形成する親銅元素であり、

これらは酸により抽出可能である。K-Pg 境界にお

いて隕石は堆積岩に衝突した。そこには CaSO4が

含まれており、その分解で生じた SO2から隕石衝

突直後に酸性雨が生じた可能性が示されており、

これらの元素はそうした酸性雨により海洋にも

たらされたと考えられる。 

(d) イリジウムの担体の探索 

イリジウムがどのような成分に含まれている

のかを調べることを目的に、硝酸・過酸化水素を

加える酸化処理を行った。Ag や Cu は硫化鉱物に

存在する可能性が高く、酸化処理で硫化鉱物を溶

解させ、イリジウムが溶け出すのか、とけ残るの

かを調べるためである。 

 

イリジウムの濃度に試料ごとにばらつきがもと

もと存在するので、どれだけの比率酸化処理で溶

解したのかを正確に見積もるのは難しいが、全量

が溶解しているわけではなく、半分程度が溶解し

ている。 

(4) 今後の方針 

Ir との相関性の高さから K-Pg 界層に濃縮して

いる Agや Cuも隕石衝突直後にもたらされたもの

であることが分かった。堆積岩は様々な時間に堆

積した物質の混合であるので、となりあう粒子で

も同時期に堆積したものかどうかは不明である。

しかし、同じ硫化鉱物でも Ag や Cu が濃縮してい

るかどうかを局所分析で調べることで、その粒子

が隕石衝突後にもたらされたのか、それよりも前

もしくはずっと後（イリジウムが海洋から除去さ

れる程度後）にもたらされたのかを区別すること

ができる。硫化鉱物は硫黄同位体比測定が可能で

あり、これは環境に敏感に反応する。Ag や Cu の

濃度を時間の指標として、粒子の同位体比を局所

分析すれば、環境変遷を読み取ることができる。 

このような目的で現在 Spring-8 において局所

領域での蛍光 X線分析を用いて、Ag や Cu の所在

を調べる研究を始めている。 

局所分析と同時に化学処理における、Ir、Ag、

Cu の挙動も調べ、これらがどういう形態で存在す

るのかを調べる研究も行っていく必要がある。 

(5) 成果の公表 

賞雅朝子, 中井俊一, 西尾嘉朗, 丸岡照幸, 谷

水雅治, Sahoo YuVin, K-T 境界粘土層試料に

おける微量元素濃度とタングステン同位体比,    

日本地球惑星連合大会, 2009/05/19, 幕張 

丸岡照幸, 西尾 嘉朗, 小木曽 哲, 鈴木 勝彦,

白亜紀-第三紀(K-T)境界粘土層に含まれる硫

化鉱物のマイクロビーム蛍光 X 線マッピング、

日本地球化学、2010/09/07、立正大学 
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「火口湖底質試料の放射化分析」 
Activation Analysis of Sediments from Crater Lakes 

上智大学理工学部物質生命理工学科 木川田 喜一 
 

 

１．はじめに 

群馬県北西部，長野県との県境に位置する草津

白根火山は，現在も活動を続ける活火山である．

その山頂には北東から南西にかけて，「水釜」，「湯

釜」，「涸釜」と名付けられた 3 つの火口が並び，

何れも火口湖となっている(図 1)．1976 年には「水

釜」おいて，1982 年から 1983 年にかけては「湯

釜」において水蒸気爆発が生じた．近年では 2008

年夏に，湯釜火口と水釜火口との境界において新

たな熱活動が確認され，その後，熱活動の範囲は

徐々に広がっている[1]．このように草津白根山は，

常時水を湛えた火口湖内において火山活動が継

続的に観測されており，その山頂火口湖は，活動

的火口湖として世界的に知られた存在である． 

草津白根火山に限らず，一般に活動的火口湖に

おいては，湖水に対して火山活動に由来するさま

ざまな供給物があることから，湖水の化学組成は

火山活動に応じて変動し，火山活動の評価やモニ

タリングに利用することが可能である．その水質

は，湖底からの火山ガスや温泉水のような熱水由

来の成分の付加と，湖水と底質との間の固液平衡

に支配されており，湖水の水質形成・変動機構を

正しく理解し，火山活動の評価へと繋げるために

は，火口湖の底質環境に対する知識を深めること

が不可欠である． 

そこで本研究では，草津白根火山の山頂火口湖

の中で，現在表面的には噴気活動が認められず，

湖水の酸性度も低いことからその水質が底質と

湖水との固液平衡に大きく依存していると考え

られる「涸釜」を対象に，底質のコア試料と間隙

水の化学組成の深度プロファイルを求め，火口湖

水質の形成に対する底質の寄与を検討した． 

 

 

２．草津白根山の山頂火口湖 

草津白根火山の 3 つの山頂火口湖の中では，中

央に位置する「湯釜」が最大（直径約 300 m）か

つ最深（最大深度 20～30 m）である．その湖底

からは常時火山ガスが噴出しており，すり鉢状の

最深部には，溶融硫黄の存在が知られている[2]．

このため，pH が 1 前後，塩化物イオンならびに

硫酸イオン濃度が数千 mg/L に達するきわめて酸

性度の高い湖水を湛えている． 一方，湯釜の両

隣に位置する「水釜」と「涸釜」は，現在，火口

内における噴気活動は見られず，その湖水の酸性

度は湯釜湖水に比べて低く，pH は水釜湖水で 2

～3 程度，涸釜で 3～4 程度となっている．特に涸

釜の湖水の場合は塩化物イオン濃度が数 mg/L，

硫酸イオン濃度が数十 mg/L に過ぎず，活火山の

山頂火口湖としてはきわめて希薄な湖水と言え

る．しかしながら，水釜はもちろんのこと，涸釜

においても火山活動の盛衰に対応したものと見

られる水質変動は観測されており，その湖水の水

図 1  草津白根火山の山頂火口湖の位置関係 

JRR-3 (PN-1, PN-2)；JRR-4 (T-pipe)，地球化学的試料の放射化分析 
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質形成に現に火口下で行われている火山活動が

作用していることは間違いない．水釜および涸釜

は，その湖底レベルが湯釜の湖面レベルよりも数

10 m は高いため，湯釜湖水の漏水の影響を受け

ることはなく，水釜，涸釜の火口内において独自

の水質形成機構が働いているはずである． 

 

３．涸釜底質コア試料の採取 

涸釜は湿地状の火口底に長径約 100 m ほどの

細長い湖面を持ち，湖底はほぼ平坦で，最大深度

は約 50 cm である．火口内に明瞭な噴気や湧水は

認められず，わずかに植生を有している．本研究

では涸釜底質のコア試料を用いた．涸釜の湖内ほ

ぼ中央地点において，ボート上から湖沼用ハンド

コアサンプラーを用いて直径 5 cm，長さ 30 cm

の底質コア試料を採取した．得られたコア試料は

深さ方向に 5 cm ごとに切り分けて，各種分析に

供した． 

 

４．底質コア試料のキャラクタリゼーション 

コア試料の一部を風乾し，解粒・均一化して粉

末X線回折(XRD)により鉱物組成に関する情報を

得た．また，同じく風乾試料を用いて，バルク化

学組成を求めた．主要元素については風乾試料を

フッ酸分解し，炎光光度法，ICP 発光分析法，イ

オンクロマトグラフィーにより分析し，ヒ素とア

ンチモンについては風乾試料を JRR-3 の PN-1，

2および JRR-4のTパイプを用いた中性子放射化

分析に供して求めた． 

XRD の結果を図 2 に，バルク組成分析結果を

表 1 にそれぞれ示す． 

図 2 の XRD パターンからは，基本的に深度に

応じたパターン差異は見られず，シリカ鉱物の石

英とクリストバライト，ならびに明礬石の明瞭な

回折ピークが確認された．明礬石は硫酸酸性下も

表1  涸釜底質の化学組成

Na2O K2O MgO CaO Al2O3 Fe2O3 TiO2 MnO SO3 As Sb

(wt.%) (mg/kg)

0～5 0.78 0.85 0.38 0.36 12.8 8.9 0.70 0.03 0.76 30 3.7

5～10 0.87 0.97 0.41 0.51 11.6 6.3 0.63 0.03 0.61 27 4.4

10～15 0.76 0.98 0.41 0.41 13.0 7.5 0.69 0.03 0.62 28 10.2

15～20 0.76 0.98 0.39 0.37 12.6 7.7 0.70 0.03 0.63 32 5.7

20～25 0.74 0.81 0.40 0.39 12.7 7.3 0.65 0.02 0.59 32 4.5

25～30 0.77 0.85 0.42 0.41 12.0 6.5 0.74 0.03 0.64 32 4.7

Depth  /cm

図 2  涸釜底質試料の XRD パターン 

Q.は石英，Cr.はクリストバライト，Alu.は明礬

石の代表的回折ピークを示す． 
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しくは硫気雰囲気下で生じる二次鉱物である．こ

の明礬石は，主として涸釜を覆っている過去の火

山噴出物中に含まれていたものであると考えら

れるが，涸釜の湖底環境下で現に生成したものも

含まれている可能性もある． 

表 1 の底質の化学組成を見ると，主要成分にお

いては XRD パターンと同様に深度による大きな

差異は認められない．しかし，アンチモンにおい

ては，深度 10～15 cm にその上下に比べて 2 倍近

く高い濃度を有する層の存在が認められた．一方

で，同族元素であり，しばしばアンチモンと相伴

うヒ素においては，表層から最深の 30 cm までほ

ぼ均一の濃度であり，両元素の挙動には明らかな

違いが存在する． 

 

５．底質コア試料の抽出実験 

底質と湖水組成との関係を検討する上で，底質

の間隙水の水質はきわめて重要な情報である．し

かしながら，コア試料採取時には十分な量の間隙

水を得ることができなかったため，その代替とし

て，コア試料の表層(0～5 cm)，中層(15～20 cm)，

下層(25～30 cm)について抽出実験を行った．樹

脂製密閉容器に湿泥 5 g を入れ，湿泥と合わせて

全量が 40 g となるように純水を加えた後，震盪機

で 3 時間震盪し，孔径 0.45 μm のメンブランフィ

ルターでろ過したろ液(抽出液)を分析に供した．

この際，鉄については，2，2’ビピリジンを用いた

比色法による 2 価，3 価イオンの分別定量を試み

た．また，底質間隙に含まれる硫化水素量を知る

ために，別途，湿泥を酢酸ナトリウム－酢酸カド

ミウム水溶液による抽出操作に供した．ここでは

抽出液中のカドミウムイオンの減少量を硫化水

素と反応した硫化カドミウムの生成量と見なし

て硫化水素量を求めた． 

得られた抽出液の分析結果を，底質採取時に採

水した湖水試料の分析結果とともに表 2 に示す．

また，底質中の水溶性硫黄化学種の含有量を表 3

に示す． 

図 2 を見ると，抽出液の化学組成は上層ほど硫

酸イオン濃度が高く，その分 pH も低くなってい

るようである．また，表層および下層における抽

出液は鉄の 2 価と 3 価とがほぼ同濃度であったの

に対し，上層の抽出液は全てが 3 価である．これ

は表層がその下の層よりも酸化的環境にあるこ

とを示しており，表層の抽出液の硫酸イオン濃度

が，中層や下層の抽出液や湖水そのものよりも一

桁高い値となるのは，底質中に含まれる含硫黄鉱

物の酸化溶解によるものであると予想される．し

かしながら表 3からは表層ほど硫化水素含有量が

高い傾向にあり，表層ほど酸化的であるとの考え

とは単純には相容れない結果となった． 

表3  湿泥中の水溶性SO4
2-
とH2S濃度

SO4
2- (mg/kg) T -H2S (mg/kg)

(H2O抽出) (酢酸Cd処理)

0～5 821 1.13

5～10 --- 0.96

10～15 --- ---

15～20 137 ---

20～25 --- 0.80

25～30 75.1 ---

Depth
/cm

 

表2  涸釜底質抽出液の化学組成(mg/L)

Depth /cm pH Na+ K+ Mg2+ Ca2+ Al3+ Mn2+ T -Fe Fe2+ Fe3+ Cl- SO4
2-

0～5 3.9 0.01 0.54 0.16 0.33 0.07 0.3 0.17 0.01 0.16 1.6 117

5～10

10～15

15～20 4.8 0.25 0.26 0.15 0.61 0.00 0.2 0.10 0.10 0.00 1.8 19.6

20～25

25～30 4.9 0.40 0.83 0.06 0.27 0.00 0.0 0.10 0.10 0.00 2.5 10.7

涸釜湖水 4.57 0.00 0.95 0.11 0.50 0.42 0.0 0.18 0.09 0.09 0.3 13.1

65



 

６．底質コア試料への逐次溶解法の適用 

底質中の酸化還元環境に関する情報を得るこ

とを目的に，風乾したコア試料に 3 段階の逐次溶

解法を適用した．ここでの逐次溶解法は，STEP1

で弱酸(酢酸－酢酸アンモニウム)を用いて水溶性

塩(間隙水)およびイオン交換態を抽出し，STEP2

でSTEP1の残渣に対して還元剤(塩化ヒドロキシ

ルアンモニウム)を用いて酸化物態を抽出し，さら

に STEP3 で STEP2 の残渣に対して酸化剤(過酸

化水素水)を用いて還元物態と有機物態を抽出す

るものである[3,4]．各 STEP での抽出量と抽出挙

動からそれぞれの元素の存在形態を類推するが

可能である．ここでは特に，環境中で異なる酸化

数をとり，酸化還元環境の指標となり得るヒ素，

アンチモン，鉄に着目した． 

図 3 に得られたヒ素，アンチモン，鉄の 3 段階

逐次抽出における抽出量の深度プロファイルを

示し，図 4～6 に元素ごとの抽出量の積み上げグ

ラフを示す． 

図 3 からは深度 5～10 cm の層を境に，その上

下でヒ素，アンチモン，鉄の何れの抽出挙動も大

きく変化していることがわかる．これら 3 元素は

redox sensitive な元素であることから，深度 5～

10 cm 近傍には，内的あるいは外的に酸化還元環

境を大きく変化させる要因が存在していること

を示す． 

  

図 3  逐次溶解によるヒ素，アンチモン，鉄の抽出プロファイル 

風乾底質試料 1 g 当たりの抽出量として計算 

図 4  逐次溶解によるヒ素の抽出量 

図 5  逐次溶解によるアンチモンの抽出量 

図 6  逐次溶解による鉄の抽出量 
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 一方，図 4～6 の元素ごとの個別の抽出挙動を

見ると，ヒ素(図 4)の場合，全抽出量はバルク組

成の数％であり，抽出形態は概して易溶性

(STEP1)と酸化物態(STEP2)が主体ではあるが，

上層で易溶性ヒ素(STEP1)が少なく，還元態ヒ素

(STEP3)が多いことがわかる．すなわち，上層ほ

ど還元的であることが示唆される．アンチモン(図

5)の場合は，全抽出量はバルク組成の 10～20％程

度と高く，酸化物態(STEP2)と還元態(STEP3)と

が同程度であるが，易溶性(STEP1)のアンチモン

は表層でのみ高い抽出量が認められた．鉄(図 6)

の場合は，全抽出量はバルク組成の数％であり，

抽出は酸化物態が主体である． 

 

７．涸釜底質中の酸化還元環境の見積 

ここではこれまでに得た実験，分析結果を踏ま

え，涸釜底質の環境を酸化還元状態に着目して検

討する． 

底質の抽出実験からは，上層ほど水溶性の硫酸

イオン，硫化水素濃度が高い結果が得られ，逐次

抽出からは上層において還元態のヒ素が多く，易

溶性のヒ素が少ない結果が得られた．また逐次溶

解の結果，抽出される鉄は上層から下層まで酸化

物態が主体であった．さらに，逐次溶解での抽出

プロファイルからは，深度 10 cm 付近に酸化還元

環境の差異に対応すると思われるギャップが認

められた．このような事象を統合すると，次のよ

うな，浅部(10 cm 以浅)の亜酸化的環境における

硫化鉄の酸化と硫化ヒ素の生成を考えることが

できるかもしれない． 

 4FeS + 11O2 + 4H2O → 4H2SO4 + 2Fe2O3 

 FeS + 2H+ → Fe2+ + H2S 

 H3AsO4 + H2S → H3AsO3 + S + H2O 

 H3AsO3 + 3/2H2S → 1/2As2S3 + 3H2O 

すなわち底質中の火山噴出物に含まれる硫化鉄

が表層で酸化溶解し，硫酸イオンと酸化鉄(III)を

生じる．生じた硫酸はさらに硫化鉄と反応し，硫

化水素を生じるとともに，ヒ素化合物から硫化ヒ

素を生じさせることで，表層付近に酸化的であり

ながら，硫化水素と還元態ヒ素とが共存する亜酸

化的環境を構築するとの考えである． 

一方，逐次抽出に見られた表層での高い割合で

の易溶性アンチモンの存在は，アンチモンの水へ

の溶解度が 3 価のアンチモンよりも 5 価のアンチ

モンが遙かに大きいことから，亜酸化的環境にお

ける Sb(III)から Sb(V)への酸化と Sb(V)オキシア

ニオンの生成で説明することが可能である． こ

のように考えれば，バルク組成における深度 10

～15 cm における高いアンチモン濃度も，表層の

酸化的環境下で溶存態へと移行したアンチモン

が底質中を流動・拡散する際に，一定の深度の還

元的環境で再び不溶態へと移行し濃集したもの

と解釈することも可能である． 

 

８．まとめ 

涸釜底質は，30 cm 以浅では化学組成的にはほ

ぼ一様であったが，逐次溶解の結果からは深度 5

～10 cm に酸化還元境界があり，これより上層は

亜酸化的環境，下層は還元的環境である．上層で

は，硫化物の酸化に伴う硫酸と硫化水素の生成が

考えられ，これが湖水の硫酸イオンの起源と見る

ことが可能である．水質形成機構の完全な解明に

は至らなかったが，これまで涸釜火口における底

質の化学的環境に関する研究は全く行われてお

らず，本研究によりきわめて貴重なデータを得る

ことができたと言える． 

本研究は，涸釜火口のみならず，その他の火口

湖も研究対象に含める予定でいたが，2008 年の

草津白根火山の活動活発化を受け，火口域への立

ち入り規制が強化されたため，本来予定していた

火口内の広域調査を諦めざるを得なかった．火山

活動の安定が確認された後には，再度広域調査を

計画し，本研究成果を踏まえての継続研究を行い

たい． 
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使用研究施設： JRR3M PN1, JRR4 T パイプ 

九州の上部四万十層群に関する放射化分析とＦＴ年代測定            
とくに放射化分析による元素組成とその分布について 

Geochemical characteristics of sandstones of the Upper Shimanto Group, 
Kyushu, southern Japan, from the composition and the spatial distribution 

of elements obtained by instrumental neutron activation analysis 

鈴木達郎・中村和人・北村教浩・大野尚行・七夕弘和・千代田 卓・坂本達則 

鹿児島大学教育学部地学教室 

 

1. 緒言 
 
本研究では西南日本に分布する新生代古

第三紀～新第三紀の堆積物とされる上部四

万十層群の砕屑岩についての蛍光Ｘ線分

析・放射化分析による元素分析と砕屑性ジ

ルコン・アパタイトのフィッション・トラ

ック年代測定を系統的に実施して九州にお

ける四万十帯南帯での多くの元素の時空分

布を明らかすることを目的とする。地質学

ではその分野の特質により大量の分析値が

必要であり、正確な分析値が多数の試料に

ついて容易に得られる元素分析法が望まれ

るが、放射化分析法はその目的にかなう現

在でも数少ない方法のひとつである。同時

に実施する蛍光Ｘ線分析とあわせると多元

素定量を多数の試料で可能になる。その結

果，堆積環境の変遷や，後背地の影響によ

る元素組成の地域性があるのか，などの検

討が可能になると考えられる。またジルコ

ン・アパタイトのフィッション・トラック

年代測定は、比較的若い地質試料のとくに

砕屑性物質が同時に含まれる試料の年代測

定において他に替わるべき方法も少なく、

熱的影響も検討できる方法として、そのル

ーティン確立も重要であり，その四万十層

群に介在する凝灰岩などの放射年代測定に

より四万十層群中の多元素の時空分布を明

らかにできると期待されるからである。 
先の課題として九州地域の四万十帯北帯

の佐伯亜層群と蒲江亜層群の相当層につい

て 200 以上の地点で砂質岩を採取し、蛍光

Ｘ線分析による主成分，放射化分析による

微量成分の元素組成を明らかにした（鈴木

ほか，2009）。主成分からは従来の鉱物組成

による区分が確認でき，微量元素組成から

はさらに細分できる見通しを得た。本研究

ではさらに四万十帯南帯の北川層群・日向

層群・日南層群の第三紀堆積岩とさらに宮

崎層群の新第三紀～第四紀堆積岩のおおよ

そ 100 点以上の試料を採取し、前課題を発

展させるべく分析を実施した。現在まだ進

行中の部分も多いが，現在までに得られた

主として砂質岩についての放射化分析によ

る元素分析の結果をここに報告する。 
 
2. 地質概略と分析試料 
 
九州南部は地質学的に西南日本外帯に属

し，秩父帯と四万十帯からなる。四万十帯

は下記のようにさらに区分される(例えば

村田，1998；斎藤・阪口，1997；など)。
これらはおおよそ西北から東南方向に配列

し，地質年代ではおおよそ東方上位に分布

している。しかしその詳細な地質区分や地

質構造についての解釈は必ずしも一致して

いない。ここでは寺岡(2004)にまとめられ

ている産業総合研究所の近年の図幅調査な

どにおける基本的立場に従い，下記に示す

ように九州の四万十帯の上部四万十層群の

北川層群，日向層群，日南層群と，宮崎層

群から 100 点以上の試料を採取した。 
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[九州の四万十累帯構成層] 
  四万十累帯北帯   
   諸塚層群  
      佐伯亜層群 （後期白亜紀前期）  
      蒲江亜層群 （後期白亜紀後期）  
  四万十累帯南帯  
      北川層群 
   神門層 
   日向亜層群（始新世前期）～ 始新世中期  ～（始新世後期）  
    日南亜層群 漸新世前期 ～ 中新世初期  
  宮崎層群  
 
 
3. 分析方法 
 
試料 10 個から 20 個に標準岩石試料をそ

の上下に加えて照射用キャプセルに詰めて，

日本原子力研究機構東海研究所の研究用原

子炉 JRR-3M・JRR-4 の中性子フルエンス

に合わせて時間を調節し JRR-4のTパイプ

350ｋW 出力時では 90 分，100ｋW 出力時

で 5 時間，また JRR-3M PN1 あるいは PN2
では 10～15 分間の照射をおこなった。照射

後 1 週間ないし 10 日程度冷却後，中寿命核

種定量のため，また 2 週間から 1 ヶ月後に

長寿命核種の定量のための測定をおこなっ

た。多くの場合同一試料 2 個を測定してそ

の平均値をとっている。 
 ガンマ線スペクトロメトリーによる元素

定 量 計 算 は ， ネ ッ ト カ ウ ン ト 計 算

（GSPAN：鈴木，2001 を改訂 WINDOWS 
Version ， 未 公 表 ）， 放 射 能 計 算

（ACTCLQ15：半自動，鈴木，未公表），

元素定量計算（CNTDT12A・CNTDT 34B：
半自動，鈴木，未公表）の計算プログラム

を順次使用しておこなった。これらの計算

プログラムは Windows 上でメニューから

スペクトルデータのあるディレクトリー，

スペクトルデータのフォーマットの種類，

分析の種類（中寿命核種，長寿命核種，の

区別）などを指定するとあとは自動的に分

析を進めることができる。また標準試料と

して GSJ（通産省工業技術院地質調査所，

現 産業技術総合研究所）の標準岩石試料

JR1・JB1a（推奨値：Imai et al., 1995a, 
1995b）を使用した。 

 主成分として Na2O(%)，全 Fe [Fe2O3 ] 
(%)，微量成分として，Sc， Co，Rb，Cs，
Ba，La，Ce，Sm，Eu，Tb，Yb，Lu，Hf，
Ta，Th，U の 18 素を定量し，そのうちの

12 元素（あるいは成分）について検討対象

とした。 
 
4. 分析結果と考察 
 
 九州の四万十帯の上部四万十層群から得

られた分析結果を北川層群，日向層群，日

南層群，宮崎層群の現在の平均値として第

1 表に示す。また比較のために前報の佐伯

亜層群，蒲江亜層群についての分析結果を

第 2 表に示した。 
 Na2O(%)，全 Fe [Fe2O3 ] (%)の主成分や，

微量成分の La/Sc, Th/Sc 比とその関係 

（Fig. 1），あるいは Masuda-Coryell プロ

ットの全体の傾きの比較値に相当する

La/Yb 比などからは，従来の鉱物組成（寺

岡・奥村，1992）などから知られる下部四

万十層群の佐伯亜層群，蒲江亜層群の砂岩

との相違が認められる。従ってこれらの分

析値は複雑な断片的になった地層分布の調

査においても有効かつ簡便な岩相を特徴づ

けるパラメータとしても使用できる。 

 今後さらに分析値を集積し元素分布の空

間分布にも地域的特徴がないかどうかを検

討するだけでなく，このような違いを生じ

た地質学的意味を明らかにするならば，西

南日本の造構史の解析において寄与するこ

とが大きいと考えられる。 
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Table 1. 北川層群，日向層群，日南層群，宮崎層群についての分析結果 
 

Constituents 宮崎北部（延岡）地域 中部 宮崎南部地域 

or Elements 北川層群 日向層群 日向層群 日向層群 日南層群 宮崎層群 

    (2) (2) (20) （13） （8） （5） 

Na2O % 2.16 1.91 2.25 2.86 2.14 2.07 

Sc ppm 6.08 5.35 5.18 5.33 5.08 6.85 

Fe2O3* % 1.8 2.59 2.82 2.25 2.54 3.19 

Co ppm 2.32 6.12 6.26 3.54 5.12 5.50 

Rb ppm 84.2 80.7 72.4 67.82 63.40 79.59 

Cs ppm 5.28 3.24 2.5 1.97 1.89 2.77 

Ba ppm 366   322 312.10     

La ppm 23.4 29.1 27.7 21.22 26.52 20.60 

Ce ppm 36.8 57 51.4 39.21 51.62 40.08 

Sm ppm 3.23 4.62 4.5 3.07 3.94 3.07 

Eu ppm 0.744 0.938 0.89 0.54 0.75 0.63 

Tb ppm 0.472 0.626 0.55 0.53 0.69 0.49 

Yb ppm 1.675 1.685 1.66 1.47 1.61 1.41 

Lu ppm 0.247 0.239 0.24 0.20 0.22 0.21 

Hf ppm 4.75 7.15 5.9 3.91 7.35 5.87 

Ta ppm 0.665 0.82 0.9 0.71 0.84   

Th ppm 8.73 7.64 7.96 6.67 6.97 6.88 

U ppm       1.54 1.50 1.76 

La/Sc 3.85 5.44 5.35 3.98 5.22 3.01 

Th/Sc 1.44 1.43 1.54 1.25 1.37 1.00 

La/Yb 13.97 17.27 16.69 14.39 16.47 14.59 

* Total Fe as Fe2O3 

 
 
Table 2. 佐伯亜層群，蒲江亜層群についての分析結果 （鈴木ほか，2009） 
 
  佐伯亜層群 蒲江亜層群 

Na2O (%) 4.04 ± 0.65 3.37 ± 0.34

Sc (ppm) 8.08 ± 0.43 8.77 ± 1.18

Fe2O3 (%) 3.58 ± 0.15 2.93 ± 0.84

Rb (ppm) 64.51 ± 14.3 93.02 ± 7.47

Cs (ppm) 2.4 ± 0.95 4.15 ± 0.82

La (ppm) 25.04 ± 6.98 21.74 ± 5.58

Ce (ppm) 43.69 ± 0.95 38.88 ± 1.71

Sm (ppm) 3.69 ± 1.24 3.7 ± 0.61

Eu (ppm) 1.05 ± 1.58 0.89 ± 0.18

Yb (ppm) 1.34 ± 0.14 1.88 ± 0.12

Hf (ppm) 3.77 ± 0.3 3.98 ± 0.35

Th (ppm) 7.34 ± 0.76 8.59 ± 0.59

La/Sc 3.1     2.48    

Th/Sc 0.91     0.98    

La/Yb 18.7     11.57    
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        Fig. 1  La/Sc － Th/Sc プロット 
 
 
5. 結論 
 
南九州の四万十帯南帯の新生代第三紀砂

岩の放射化分析による元素組成分析をおこ

なって，分析値を検討した。成分元素から

は，下部四万十層群の佐伯亜層群と蒲江亜

層群との鉱物組成から従来知られる相違を

確認できた。さらに微量成分元素の分布か

らは，この地域のそれらの地層群の地域的

特徴が明らかにできる可能性がある。これ

は南九州の四万十累層群の砕屑性堆積物の

供給源に関わる問題検討に有効な資料とな

ると考えられる。 
 今後これらの調査・研究を継続して南九

州四万十帯の地質学的特徴，中生代白亜紀

以降の堆積史・造構史を明らかにしていき

たい。 
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研究課題名：K-Ar 年代形成過程と岩体上昇過程の研究Ⅰ （課題番号：10133） 
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目的と意義 

造山帯の形成過程は一般に複雑で複数の地質事

象が重なる . それぞれの過程で形成された岩

石・鉱物や変成を受けた岩石には同位体の拡散移

動の結果、その記録が元素分布として残り、特に

放射性崩壊をする同位体系ではそれを事象ごと

の時計として活用し、形成年代や変動年代ととも

にそれらが起きた物理条件を推定することがで

きる. 40K を利用した K-Ar 年代測定法は、外部か

らの熱による鉱物中のアルゴン拡散の物理パラ

メータがよく研究されており拡散系が実質上閉

鎖されたと考えることができる温度を閉止温度

と定義された. しかし通常の地質事象では単純

な熱的影響にとどまらず鉱物の物理化学的変化

を伴うことが多い.  

K-Ar 年代法では段階的加熱は行わず、融解だけ

をするため拡散により鉱物内での分布が生じ

ていた場合には年代がそれらの平均値となる. 

それを改良した原子炉での放射化を用いる

40Ar/39Ar 法はそのような場合に段階加熱法を

用いることで一度閉鎖系になった岩石がその

後、熱的・鉱物学的変化をうけているかを判断

する基準を提供する.  

この研究の目的は複数の事象が記録されてい

ると予想される主として造山帯の岩石に対し

40Ar/39Ar 段階加熱法を適用することにより精

細な熱的履歴の解析を行うことにある. それに

より従来のように測定して得られたひとつの

年代値を扱うのではなく、年代スペクトルに表

れるアルゴン同位体の拡散特性から岩体の削

剥・上昇過程あるいは一度鉱物が形成された後

でおきた二次的事象を解明する一助とする.  

JRR-3、HR-2 パイプ、地球科学試料放射化分析 

JRR-4、TB パイプ、地球科学試料放射化分析 
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実験 

 試料と照射実験 

段階加熱実験には北イタリア・アルプス・チニ

ャーナ湖周辺の高圧・超高圧変成岩に含まれる黒

雲母を用いた. アルプス一帯は様々な手法を用

いて造山帯の構造地質や地質年代の研究がよく

行われている. しかしアルプスの高圧・超高圧変

成岩では一般に K-Ar 系年代の一致は良くなく、

そればかりかU-Pb系やRb-Sr系の年代と比較し

てもばらつきが多い. 過剰アルゴンの存在と鉱

物内での分布と分離が真の年代情報の分離を左

右する. 

試料をこぶし大の大きさで採取し、60 メッシ

ュ程度の細粒に砕き、造岩鉱物の黒雲母および長

石をハンドピッキングにより分離した. 対象と

する鉱物を 2 ミリ径のドリル孔があいた高純度

アルミトレイにのせ、4 ～ 5 段積みにしてボル

トナットで固定する. この試料ホルダを簡易ア

ルミ容器に封入し、JRR-3 で 6 時間照射を 1 – 4

サイクル行った. 各アルミトレイには未知試料

の他に中性子照射量をモニターするための標準

年代試料として hb-3gr を中性子束密度の偏りの

有無をある程度評価できるようにトレイの外側

対角に 1 個ずつ、中心に 1 個配置した.  

年代測定実験 

大きさ約0.5ミリの鉱物試料を赤外放射温度計

によって温度をモニタしながら連続レーザー

で段階的に温度を上昇させ目的温度に達した

後 30 秒間加熱し、ゲッター剤によって反応性

ガスを精製・除去する. 温度測定の精度は±5℃

以下であるが, 試料ごとに実現される温度の確

度は±10℃程度である. 試料ガスは希ガス質量

分析計で各ステップごとの 40Ar/39Ar 年代測定

を行った.  

結果および成果 

測定した黒雲母の年代スペクトルは通常江らっ

るプラトーでなく図 1 および図 2 に示すような

複雑な形状を示す. 試料は近接した地域から採

取され, 同じ熱履歴を経験しているのであるか

ら単純な上昇過程できまるひとつだけの閉止温

度であればプラトーを示すことが期待される. 
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図 1 高圧変成岩中の黒雲母試料 1 

（北イタリア、チニャーナ湖周辺）. 
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特に最初の加熱温度 500℃で多量の 40Ar が放出

されその傾向はわずかであるが高温まで継続し

ているように見える. これはおそらく高圧変成帯

でみられる過剰アルゴンの存在を示唆している. 
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図 2 高圧変成岩中の黒雲母試料 2 

（北イタリア、チニャーナ湖周辺） 

 図 2 の黒雲母試料では変質の度合いの指標で

ある 37Ar/39Ar 比が年代スペクトルとの相関を示

している. この傾向は特に低温部で顕著であるの

で黒雲母の形成後上昇過程で鉱物が何らかの物

理化学的影響を受けたものと考えられる. また図

1 および図 2 のどちらも融解する直前の数フラク

ションで 37Arに反映されるCa成分の増加がみら

れそれが年代スペクトルの値にも影響している

ことから、低温だけでなく高温でも何らかの事象

により本来 Ca を含まない黒雲母に Ca を拡散さ

せる鉱物化学的事象があったと考えられる. これ

らの結果は分析試料の量が十分でないため岩体

の上昇過程を詳しく論じる段階までは達してい

ない. しかしこれらの結果と測定された試料の

地域的分布から岩体の上昇過程が少なくとも単

純なプロセスではなく, その事象も広域的では

なく局所的性格の強いものであることを示して

いる. 今後, 鉱物化学的な面に注目しながら研

究を進める予定である.  

まとめと評価 

 この研究では 40Ar/39Ar 年代測定において高

圧・超高圧変成岩で問題となる過剰アルゴンの

原因は特定できていない. その手がかりはおそ

らく鉱物化学的変化であろう. 広範囲のサンプ

リングと測定が必要であると予見できる反面, 

採集試料の地域的な限界（露頭の状況）などに

より全体的解釈にはまだ時間が必要である. ま

た近接した地域で 40Ar/39Ar 年代スペクトルの

形状が大きく異なる結果を示した。この原因と

して局所的性格を強く反映する熱流体の関与

が推察される.  

試料は速中性子による元素変換を必要とし ,

そのため本来不要である強く放射化された元

素の冷却に照射後 3 ヶ月以上の期間をおく必要

がある. 使用する質量分析計のマシンタイムが

限られていることや測定時間そのものの長さ

などにより研究の進行は遅い．従って多くの測
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定は平成21-22年度の試料を1年後に測定するよ

うなスケジュールとなり、発表の機会を得ていな

いものが多い. 今後, 学会や論文誌などで発表し

ていく予定である.  

研究の性格上、同じ年度内に具体的業績を報告

することは著しく困難である. 今回の共同利用に

よる照射実験の直接的結果とは無関係ではある

が、参考として 21-22 年度以前に原子力機構と京

都大学原子炉で行った中性子照射による

40Ar/39Ar 年代測定の結果から発表された論文を

列挙する. このうち 1,5 と 6 のデータおよび解釈

について原子力機構施設利用共同研究の結果を

一部使用している. 

発表論文（40Ar/39Ar 法を用いたもの.  

直接的関与は 1, 5 と 6 のみ） 

1) マルチ年代測定による信頼性の高い火山活動

年代の推定：小豆島に分布する瀬戸内火山岩

類への適用 (2010) 巽好幸・谷健一郎・佐藤

佳子・壇原徹・兵藤博信・川畑博・羽生毅・

Dunkley, D.J., 地質学雑誌 116, No12, 661-679. 

2) Nuong, N.D., Itaya, T., Hyodo, H. and 

Yokoyama, K. (2009) K-Ar and 40Ar/39Ar 

phengite ages of Sanbagawa schist clasts from 

the Kuma Group, central Shikoku, SW Japan. 

Island Arc, 18,282-292. 

3) Itaya, T., Hyodo, H., Tsujimori, T., Wallis, S., 

Aoya, M., Kawakami, T. and Gouzu, C. (2009) 
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Arc, 18. 293-305. 

4) Miki, M., Taniguchi, A., Yokoyama, M., 
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Geophysical Journal International, 179, 
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6) 内野隆之・川村信人・郷津知太郎・兵藤博

信 (2008) 根田茂帯礫岩から得られた含ザ
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葉の生体物質中の特定元素のとり込み 

Uptake of phosphorus into Clethraceae leaves 
笠原 茂、久下 裕司 

Shigeru Kasahara, Yuji Kuge  

 

北海道大学アイソトープ総合センター 

Central Institute of Isotope Science,Hokkaido University 

 

JRR-4 T-パイプ 放射化分析（環境） 

１．はじめに 

 

リョウブ（Clethra barbinervis）はコバル

トをはじめとするいくつかの元素を特異的に

濃集することが知られており[1]、その機構、

分布状況に興味が持たれている。そこで、

我々は、植物の元素動態、特に生育状況と元

素の取り込み、分布状況を明らかにすること

を目的として、金属元素を中心に研究を進め

てきた。この過程で、コバルト、亜鉛が季節

経過に従い、落葉直前まで、葉に蓄積してい

くことを明らかにした。一方、植物の生長の

必須元素であるカリウムと同族のルビジウム

およびセシウムは、亜鉛、コバルトの集積の

様子とは異なり、植物の成長速度に合わせて、

吸収量が増加することを明らかにした。 

しかし、植物の成長因子であるリン等の非

金属元素に関しては、その取り込み・分布状

況、あるいは季節との関連性についても不明

のままである。リンは根の成長を促進し、開

花を促すことが知られている。そこでリョウ

ブの葉の成長とリンの葉内取り込みとの関連

性を明らかにすることは、様々な金属元素の

植物体内の動態解明の観点から有意義なもの

と考えられる。 

そこで今回、我々は自然に生育している

リョウブの葉を放射化した試料を作成し、 

１）試料中のリンの測定方法 

２）リンのリョウブ葉内分布 

３）リンの取り込みの季節経過 

について検討したので報告する。 

 

２． 実験 

 

a) 北海道大学北方生物圏フィールド科学セン

ター植物園に生育しているリョウブの葉を

6月から11月まで、月に1度の頻度で採取し

た。 

b) 採取したリョウブの葉は、洗浄、乾燥後に

放射化して試料とした。 

c) 放射化は、日本原子力研究開発機構原子力

科学研究所(日本原子力研究所)(JRR-４)T

パイプを用い、中性子束密度 5.0×1012   

n/cm2s、照射時間6時間の条件で行った。 

d) 放射能測定は、イメージングプレート(IP,

富士フィルム)を用いるオートラジオグラ

フィー（ARG）により行った。 

e) 露光時間は、全て8時間とし、混在する画

像から核種の分離を行うため、以下の２種

類の遮蔽材を用いた。 

遮蔽材A：プラスチック厚0.11 mm 

遮蔽材B：プラスチック厚0.6 mm 

f) IP画像の解析は、フルオロ・イメージアナ

ライザー（富士フィルム,FLA-7000）で

行った。 

 

３．結果 

１）試料中のリンの測定方法 

a) 遮蔽材Aによる測定  

リョウブ葉中の含有元素の同定及び分別の

ため、試料の測定値の経時変化を遮蔽材毎に

求めた。採取日11月、遮蔽材Aを用いたARG画

像の中から、放射化後の経過時間が21日、94

日、222日の画像を図-1に、放射化後の経過
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時間による測定値の変化を図-2に示した。 

 

21日       94日          222日 

図-1  リョウブ葉内の放射能分布（遮蔽材A） 

 

 

図-2 放射化後の経過時間による測定値の変化 

（遮蔽材A） 

 

図-1において、放射能は葉全体に分布して

おり、放射化後の経過時間と共に放射能レベ

ルは低下した。 

図-2の減衰曲線から、放射化後の経過時間

が、20～100日はリン－３２(P-32)、200～300

日はカルシウム－４５(Ca-45)の減衰率にほぼ

一致していた。 これらの結果は照射による

P-32の生成が圧倒的に多く、P-32の減衰後

（200日以降）はCa-45が支配的になることを示

している。本減衰曲線から、放射化後経過時

間が21日の時点で、P-32に対するCa-45の割合

は2.2%と推定された。 

 

b) 遮蔽材A＋遮蔽材Bによる測定 

より正確にP-32とCa-45を分離するため、遮

蔽材Aに遮蔽材Bを加えて、同様に露光・ARGを

行った。ARG画像を図-3に、放射化後の経過時

間による測定値の変化を図-4に示した。 

 

21日      94日           222日 

図-3 リョウブ葉内の放射能分布（遮蔽材A+B） 

 

 

図-4 放射化後の経過時間による測定値の変化 

（遮蔽材A+B） 

  

図-3の3枚は図-1の画像と比べ、葉全体にお

いて放射能レベルが低かった。また、解像度

（鮮明度）も低く、葉脈の識別がやや困難で

あった。図-4の減衰曲線から、P-32に対する

Ca-45の比は0.3%と推定され、P-32とCa-45の

分離は、より良好に行われていた。 

以上のことから図-3に示した、放射化後の

経過時間21日、遮蔽材AとBの測定条件で得た

画像は、図-１に比べて解像度は劣るものの、

P-32の葉内分布をより正確に示すことがわ

かった。 

 

２）リンのリョウブ葉内分布 

放射化後の経過時間21日、遮蔽材AとBの測

定条件で得た、P-32の葉内分布を図-5(a)に示

す。P-32は葉全体に存在するが、葉柄、葉脈

（主脈、側脈）に多く存在していることがわ
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かった。 

 

 

図-5 P-32(a)とCa-45(b)の葉内分布 

 

図-2の結果から、P-32の減衰後（200日以

降）には、Ca-45が支配的になることが示され

た。そこで、放射化後297日の時点で、遮蔽材

Aのみを用いたARGを行った（図-5(b)）。この

画像は、主にCa-45の葉内分布を示している。

この結果から、Ca-45は葉全体に存在するが、

葉柄、葉脈（主脈、側脈）に多く存在してい

ることが示唆された。 

 

３）リンの取り込みの季節経過 

季節毎のリンの定量のため、採取日が6月、

8月、11月のリョウブの葉を用い、放射化後の

経過時間76日、遮蔽材A+遮蔽材Bの条件におけ

る測定値をリンの取り込み量として求めた

（図-6）。また、リンの葉内取り込み量の季節

経過を図-7に示した。 図-6から、6月、8月、

11月の葉の分布状況は同一傾向であるが、そ

の放射能レベルは明らかに6月が高かった。 

図-7においても、リン（P-32）が6月の若葉に

多く存在しており、それ以降は低下し11月ま

でほぼ一定あることがわかった。 

 

6月           8月      11月 

図-6 リンの葉内分布の季節変化 

 

図-7 リンの取り込み量の季節変化 

 

４．考察 

１）試料中のリンの測定方法 

リョウブの葉にはP-32のみならず、γ放出核

種であるコバルト－６０(Co-60)、亜鉛－６５

(Zn-65)、セシウム－１３４(Cs-134)、β放出

核種であるCa-45、硫黄－３５(S-35)等も含ま

れていることが報告されている[2]。放射化に

よる様々な放射性核種が存在する中からP-32

の選択的ARG画像を得る方法として、物理的前

処理法（放射能の半減期を利用した減衰処理

及び放射線を遮蔽材に吸収処理）を行った。

すなわち、P-32のβ線のエネルギーはS-35や

Ca-45よりも大きいことから、遮蔽材を用いて

S-35やCa-45由来の放射線を吸収させ、解像度

の高いP-32選択的分布画像を得ることを検討

した。 図-2,4の減衰曲線結果から、S-35は

葉内分布に影響せず、得られた画像はP-32と

Ca-45の2種類であると判断した。また、P-32

（半減期14日）とCa-45（半減期163日）の分

別は、半減期の差を利用した減衰処理により

可能である。すなわち、今回の実験では、放

射化後の経過時間20～100日では主にP-32、経

過時間200日では主にCa-45の葉内分布が得ら

れると考えられる。また、P-32の葉内分布の

精度は放射化後の経過時間が短い程高いと考

えられる。 

さらに、今回の試みでは、遮蔽材が厚いと

解像度は悪くなるが、Ca-45の混入比は小さく

なり、P-32の精度（選択性）が高くなること
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が示された。P-32とCa-45の混合比と解像度は

相反する関係となり、画像の解析と核種分離

の精度を両立させる遮蔽材の選択は困難であ

る。しかし、目的・解析対象に応じて、材質、

厚さを変えることで、測定の精度を向上でき

ると期待される。また、今回の様に得たP-32

及びCa-45の2種類の画像を差し引きして解析

することで、より高精度な分布画像を作成で

きると期待される。 

２）リンのリョウブ葉内分布 

今回の放射化分析の結果から、葉の全体に

リン、カルシウムが分布していることが示さ

れた。その中でも葉柄・葉脈（主脈、側脈）

の放射能レベルが高いことが示唆された。リ

ンの存在形態としてはATPやリン酸カルシウム

等いくつかの形態が知られているが、今回は

存在形態についての解析は実施しなかった。

存在形態や、コバルトや亜鉛等の金属元素の

動態との関連については、今後の検討課題で

あるが、我々のこれまでの研究[3]から、金属

元素としてCo、Zn、Csの存在が確認されてい

る。我々は、Co、Znの葉中分布を報告してい

るが、生成量は極めて少なく、今回の画像化

への影響は無視できるものと思われる。しか

し、Csについては生成量が少ないものの、 

Ca-45の分布への影響を完全に否定することは

できず、今後の検討を予定している。 

他方、葉柄・葉脈（主脈、側脈）の放射能レ

ベルが高かったことに関しては、試料の厚さ

の影響も考慮しなくてはならない。今回のARG

の画像解析では、試料（葉）の厚さを考慮し

ていないため、葉柄・葉脈（主脈、側脈）の

厚さが他の部分に比べて厚く、測定値に影響

した可能性も考えられる。 

３）リンの取り込みの季節経過 

今回の検討により、葉の成長が最も活発な

春季にリンの含有量が多くなることが示され

た。今後、種々金属元素の取り込み・分布状

況、あるいは季節変動との関連性を比較検討

していく予定である。 

 

５．まとめ 

１）半減期を利用した減衰処理及び遮蔽材に

よる吸収処理により、P-32選択的なARG画

像化が可能であった。 

２）P-32は、葉全体に存在するが、葉柄、葉

脈（主脈、側脈）に多く存在していた。 

３）リンは、6月の若葉に多く存在し、それ以

降は低下し11月まではほぼ一定であった。 
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JRR-3/JRR-4、即発ガンマ線分析装置/PN-3/T パイプ、放射化分析（岩石試料） 

｢元素組成に基づく月隕石試料の地球化学的研究｣ 
早稲田大学理工学術院総合研究所 唐牛 讓 

 
（１） 研究の目的と意義 

今から 46 億年前の太陽系固体惑星の形成初期

過程は，固体惑星の多様性を生むための重要な初

期段階であるにも関わらず，その詳細については

理解されていない．これは地球型惑星の形成初期

についての情報があまりにも少ないためである．

地球のように大型の惑星は内部の熱的活動によ

り地殻物質の始原的な情報が失われているため，

惑星形成初期の情報を得ることは困難である． 

月は地球から最も近い天然の天体であり，唯一

人類が訪れ地質探査が行われた地球外の天体で

ある．月は地球よりも小型であるために熱的活動

を比較的初期に終息させており，アポロ計画で得

られた試料の放射性年代値からも 45 億年に近い

値が複数得られている．そのため，月は生成初期

の情報を非常に多く保存しており，月の形成過程

を明らかにすることで固体惑星の初期形成プロ

セスを解明する糸口になると期待できる． 

アポロおよびルナ計画によって，これまで約

382kg の試料が地球に持ち帰られ，様々な手法で

研究が行われた．これにより，月地殻の形成過程

について詳しくわかりつつある．例えば，月の白

く見える地殻は高地とよばれ，斜長岩質な組成を

していることが明らかとなった．この斜長岩地殻

は，月形成初期のマグマオーシャンの中で，メル

トよりも比重の小さい斜長石が浮き上がり，地殻

を形成したと考えられている． 

これに加えて近年行われた遠隔探査観測によ

って得られた知見として重要なことは，表側の中

心付近に分布する高 Th 濃度地殻の発見である．

この Th に富む領域は Procellarum KREEP 

Terrane (PKT)と呼ばれ，裏側にはその存在を確

認することができない．KREEP 物質とは，液相

濃集元素（マグマが冷えて結晶を晶出していく過

程で，結晶中には取り込まれずに液相中に濃集し

ていく元素の総称で，Th はその中の代表例）で

ある K，REE（希土類元素），P に富む岩石とい

う意味で，月マグマオーシャンの固結末期のメル

トに関係して生成したと考えられている． 

また月面には Fe に富む玄武岩質マグマが多く

噴出しており，この玄武岩の多くはベースンと呼

ばれる直径数 100km 以上の巨大衝突クレータ内

を埋めるように分布している．かぐやによる遠隔

探査の結果，これら表層に噴出している玄武岩の

中にはアポロ計画で持ち帰られたもの（最も若い

もので結晶化年代は，31 億年前．）よりも明らか

に若いものも存在することが報告されている．そ

の結果，月の火成活動はアポロ時代に考えられて

いたよりも，さらに長い期間継続していた可能性

が示唆された．またこの玄武岩マグマの噴出は，

月の裏側と比較して，圧倒的に月の表側で多く観

察され，若い玄武岩はほぼ PKT 内に分布してい

る． 

このような表側と裏側の地殻の“非対称性”の存

在は，月の地殻形成機構と密接に関係している可

能性がある．しかしながら，アポロおよびルナ計

画の着陸地点はすべて表側の PKT に近い地域に

集中しており，前述の非対称性を明らかにするこ

とは困難である． 

一方，1982 年の南極での発見以来，現在まで

に南極や砂漠から 50 個以上（総量約 50kg）回収

されている月隕石は，化学組成の多様性から，衝

突によって月の表面から無作為に放出された岩

石であると考えられる．これらの月隕石の中には，

アポロやルナ計画によって直接サンプリングさ

れていない裏側起源のものも存在すると考えら

れる．月隕石が月面の広い範囲からもたらされた

試料であるならば，遠隔探査観測データとあわせ

て，岩石タイプの分布と地殻の組成をより正確に

把握するための重要な情報源であると言える．そ

こで本研究では，月隕石の化学組成および鉱物組

成を求め，その隕石の形成過程を考察することで

月地殻の形成過程に対して新しい制約を与える

ことを目的とした． 
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ただし，月隕石試料は極めて貴重な試料である

ため，分析に利用できる試料量に大きな制限を受

ける．このため，元素分析に関しては高感度な分

析法を用いる必要がある．また，同様の理由によ

り，同一試料に対して複数の分析法を適用するこ

とも現実的には難しいために，確度の高い分析法

が望ましい．このような要請から，放射化分析法，

中でも中性子を用いる放射化分析法は月隕石試

料の化学組成分析には最適な分析法であり，これ

まで多くの研究に利用されてきた．本研究では新

たに発見され，化学組成データの報告例がない月

隕石（Dhofar 461，NWA 2200，NWA 2727，NWA 

2977，NWA 5000）を分析対象とし，その元素組

成を求め，それぞれの月隕石の形成過程やその後

の変成過程等に関する化学情報を求めた． 

 

（２） その研究をどのように行ったか 

本研究では，非破壊放射化分析である即発ガン

マ線分析，機器中性子放射化分析を用いて隕石の

詳細な化学組成を求めた． 

まず，JRR-3 の即発ガンマ線分析装置を用いた

即発ガンマ線分析（PGA）により対象隕石試料の

主要元素組成を求めた．次に，即発ガンマ線分析

終了後に適当期間冷却させたのちに，照射時間の

異なる 2 回の機器中性子放射化分析（INAA）を

行った．一度目は JRR-3 の PN-3 で 10 秒間の中

性子照射を行い，照射後できるだけすぐにガンマ

線測定を行った．10 秒照射終了後の試料を適当期

間冷却させたのちに，JRR-4 の T パイプで 20 分

間中性子照射を行い，照射後 1 か月間にわたり複

数回のガンマ線測定を行った．このように複数回

の照射時間の異なる INAAを実施することで半減

期の異なる核種の定量が可能となった．これらの

非破壊放射化分析の組み合わせにより，試料量約

10 ㎎の月隕石試料に対して 25 から 35 元素につ

いて定量値を得ることができた． 

また元素組成データに加えて，光学および電子

顕微鏡を用いた組織観察，EPMA による局所定量

分析を行い，対象月隕石試料のさらなる詳細デー

タを取得した．月試料はほとんどが角礫岩である

ため、不均質な組成を示す．そのため鉱物分析と

化学分析を同一試料で行うことは、その隕石の形

成過程を推定するために極めて重要であると考

えられる． 

上記の分析により得られた化学，鉱物学および

岩石学データをもとに，これまでに報告されてい

るアポロ・ルナ試料および月隕石試料のデータと

比較することにより，対象月隕石試料の特徴を記

載し，形成過程の考察を行った． 

 

（３） どのような成果を得たか 

 本研究で分析に用いた月隕石の中でも，特に考

察の進んでいる 2 つの月隕石試料 NAW 2200 お

よび NAW 2977 について記述する． 

 

NWA 2200： 

NWA 2200 は、2002 年 8 月にモロッコで発見

された月高地由来の隕石で，鉱物観察の結果から，

鉄に富む苦鉄質鉱物を含む斜長岩（ferroan 

anorthosite，FAN）を源物質とした岩石片を含ん

でいることが報告されていた．本研究では，この

石について先行研究よりもさらに詳細な特徴づ

けを行った． 

今回の PGA と INAA を組み合わせた中性子放

射化分析を用いて29元素について定量値を得た．

NWA 2200 の全岩化学組成は，この隕石が高地由

来の隕石であることを示した．さらに他の月隕石

やアポロ・ルナ試料と比較すると，NWA 2200 は

Mg 濃度に比べて、Fe 濃度に富んでいることが判

った．NWA 2200 の全岩化学組成は，アポロ 16

号によって持ち帰られた FAN（ferroan 

anorthosite；月に特異的に存在する鉄に富む斜長

岩）の中でも特に苦鉄質鉱物に富むグループの組

成範囲に含まれることがわかり，この岩石の起源

について言及することができた．また NWA 2200

岩石試料の一部から薄片試料を作成し光学顕微

鏡・電子顕微鏡を用いて観察した結果，全岩化学

組成から導きだされた結果と一致する結果が得

られ，化学分析・鉱物分析からこの石の起源物質

を特定することができた． 
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また鉱物観察の結果からこの石は月高地表面

に広く分布している月表層物質（レゴリス角礫

岩）に分類されることが新たに判った．微小隕石

衝突や㎞スケールのクレータを作るような大き

な隕石の衝突による角レキ化作用を受けたレゴ

リス角礫岩は，月外部の隕石物質からの汚染を受

けて親鉄元素の含有量が高くなることが報告さ

れている．NWA 2200 に含まれる親鉄元素の存在

量は，高地隕石の中でも明らかに高く，レゴリス

角礫岩の範囲に含まれており，鉱物観察の結果と

化学組成分析の結果は一致を示した． 

また、NWA 2200 中に含まれる液相濃集元素の

含有量はアポロで持ち帰られた FAN よりも明ら

かに高いことも判り，混合計算を用いることで

PKT に存在する KREEP 物質が数％程度，レゴ

リスの角礫化作用の結果混合されていることを

明らかにした． 

 

NWA 2977： 

月隕石 NWA 2977 はアポロ計画で回収された

火成岩よりもさらに若い結晶化年代（約 30 億年

前）をもっており，かぐやの画像データから示唆

された月の若い火成活動の起源を探る手がかり

になると期待される．本研究では，中性子放射化

分析と電子顕微鏡観察を用いてこの隕石の成因

を探った． 

鉱物観察の結果から，この岩石は月の玄武岩と

比較して圧倒的にカンラン石に富んでおり，さら

にその組織は地球でいうところの深成岩的な特

徴を示している（等粒状組織）．しかし月の深成

岩はアポロ計画で少量持ち帰られているものの，

その結晶化年代はどれも古く，その火成活動は 40

億年よりも前に終わったものと推測されていた． 

アポロ計画により持ち帰られた月の苦鉄質元

素に富む岩石は、ある特定の元素組成比（例えば

Ti/Sm, Sc/Sm, molar Mg/(Fe+Mg)）を用いると幾

つかの種類に分類することが可能である．この隕

石については，PGA と INAA を組み合わせた中

性子放射化分析によって 29 元素について定量値

を得ることができた．得られた元素組成について，

いくつかの元素組成比を調べ，アポロ試料と比較

することで，NWA 2977 の元素組成比は Mg-suite

と呼ばれる Mg に富む深成岩に類似していること

がわかった．  

約 40 億年前には、月の深成岩を形成する火成

活動は収束したと考えられていたが，本研究によ

り，火山岩だけでなく，深成岩を形成させるよう

な火成活動も長期間にわたり継続していたこと

が示唆された．このような深成岩が，月の下部地

殻に最近まで貫入していたことが今後の月探査

などからも明らかになれば，月の下部地殻の構造

モデルについてもることができるであろう． 

 

（４） その成果に対する評価 

NWA 2200 の成果に対する評価 

NWA 2200 がアポロ 16 号によって持ち帰られ

た FAN（ferroan anorthosite；月に特異的に存在

する鉄に富む斜長岩）を起源としたレゴリス角礫

岩であり，少量の KREEP 物質が含まれているこ

とを明らかにした．これらの成果については 2010

年 3 月にマカオでおこなわれた国際学会

International Symposium on Lunar Science 

(ISLS2010)にて口頭発表を行った。またその発表

内容については，この学会の査読付プロシーディ

ングスとして掲載された． 

本研究結果は，レゴリスの前駆物質が FAN で

ある月隕石を初めて報告したものであり，多くの

月科学研究者からコメントをいただいている． 

 

NWA 2977 の成果に対する評価 

NWA2977 の元素性は月の玄武岩より Mg 存在

量が高く，さらに鉱物学的調査からカンラン石に

富み，この隕石がが深成岩であることを明らかに

した．この研究成果については，2010 年 7 月に

ニューヨークで開かれた国際学会 73rd Annual 

Meeting of the Meteoritical Society にてポスタ

ー発表を行った． 

次にこの隕石の元素組成比や鉱物の晶出状況

から，詳細な特徴づけを行い，その形成過程を明

らかにした．その成果については，2011 年 3 月
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にヒューストンで開かれた 42nd Lunar Planetary 

Science Conference (LPSC 2011)にて，ポスター発

表を行った．また，これらの成果については査読付

き論文誌に投稿するべく現在執筆中である． 

この研究では，月の熱的活動の期間についての

これまでの知見を新たにする結果を得ることが

できており，世界中の月科学研究者より評価して

いただいている． 

 

（５） 継続する場合は、今後の方針 

 継続しない． 

 

（６） 研究成果の公表 

論文誌，プロシーディングス（査読有） 

・ H. Nagaoka, Y. Karouji, N. Hasebe, T. Arai, 

M. Ebihara, “Chemistry and Mineralogy of 

Ferroan feldspathic lunar meteorite 

Northwest Agrica 2200”, NEW ADVANCES 

IN LUNAR EXPLORATION (Proceedings of 

International Symposium on Lunar Science 

(ISLS2010)), 140-148, 2010. 

・ H. Nagaoka, Y. Karouji, T.J. Fagan, H. 

Takeda, M. Ebihara, N. Hasebe, 

“MINERALOGICAL INVESTIGATION OF 

THE NORTHWEST AFRICA 2977, LUNAR 

OLIVINE GABBRO”, Proceedings of 

International Symposium of the Science and 

Utilization of the Moon, 2011 (accepted). 

 

国際学会での発表 

・ H. Nagaoka, Y. Karouji, N. Hasebe, T. Arai, 

M. Ebihara, “Chemistry and Mineralogy of 

Ferroan feldspathic lunar meteorite 

Northwest Africa 2200”, International 

Symposium on Lunar Science, Macau, March 

25-26, 2010. 

・ H. Nagaoka, Y. Karouji, H. Takeda, M. 

Ebihara and N. Hasebe, “Chemical 

Signatures in Bulk Element Composition for 

Northwest Agrica 2977”, 73rd Annual 

Meeting of the Meteoritical Society, abstract 

No. 5182, New York, July 26-30, 2010. 

・ H. Nagaoka, Y. Karouji, H. Takeda, T.J. 

Fagan, M. Ebihara, N. Hasebe, 

“CO-EXITING PYROXENES IN THE 

NORTHWEST AFRICA 2977 WITH 

REFERENCE TO THE SOURCE REGION”, 

42nd Lunar Planetary Science Conference 

(LPSC 2011), abstract No. 1864, The 

woodlnads, Texas, march 7-11, 2011. 
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JRR-3、JRR-4、PGA、INAA、ライフサイエンス 

PGAA, INAA による鉱石試料及び鉱石含有日用品中の鉱石の体系化 

Classification of ores used for the radiation source in NORM as consumer products by  

PGAA and INAA 

お茶の水女子大学人間文化創成科学研究科 古田 悦子 

 

申請期間；平成 21 年-22 年(課題番号 10151) 

ただし、平成20年度に行った研究（課題番号8152）

を発展させたものであり、目的・方法などの基本

部分は、同研究と、同一である。 

研究目的； 

天然放射性同位元素を含む原材料・製品は

NORM; Naturally Occurring Radioactive Materials

と呼ばれている。この内、一般消費財に放射性

の鉱石を添加した NORM は、広く生活圏内にお

いて流通している。これらは、ホルミシス効果、

遠赤外線効果、消臭・脱臭効果、健康増進効果

などが謳われている場合が多い 1）。多くは、

T.D.Lucky2）氏の「ホルミシス効果」を引用して

説明しているが、中には「放射性物質」含有で

あることに触れて居ないものもある。 

欧州では、ラジウムが分離された後に消費財

にラジウムなどが添加された製品が製造された。

しかしその後、被ばく影響が明らかになり、徐々

に製造が中止され、いまではアンティーク市場

にあるのみと考えられている 3)。被ばく影響が出

始めた頃に、「国際 X 線およびラジウム防護委員

会」が設立され、その後、現在の国際放射線防

護委員会；ICRP へと発展した。現在 ICRP が出

す勧告は、世界各国の放射線障害防止に関する

法令の基礎にされており、日本もこの勧告を取

り入れてきている。一般消費財 NORM の現在の

欧州での規制は、EUROTAM に明記 4）されてお

り、これを受けて 6 カ国が、法律で、次の 6 品

目への鉱石試料の故意の添加を禁止している；

食料品、飲料水、飼料、個人装飾品、玩具、化

粧品である。国際原子力機関； IAEA5 ）や、

ICRP-2007 年の勧告 6）にも同様の内容が明記さ

れている。また、OECD/NEA においても NORM

問題を取り上げ、専門家グループによる会議が

2010 年にパリで開催された。ICRP-2007 では、

特に「Unjustified Exposure」として上記 6 品目に

言及している。 

こうした動きにもかかわらず、日本では

NORM ガイドライン 7）が 2009 年 6 月に発行さ

れ、濃度限度以下であって、推奨使用例におけ

る被ばく線量評価値が 1mSv/年の消費財は、鉱石

の有効利用とみなされた。 

放射能濃度の高い NORM の存在が、ここ数年、

毎年数件程度内部告発により明らかになってき

ている。これらは、流通しなかったわけだが、

実際に流通した場合、外部・内部被ばくの原因

となる危険性があり、実態は不明であり、NORM

は国際的な問題となってきている。添加の有効

性が、製品そのもので証明できていないこのよ

うな一般消費財 NORM は、生産を中止すべきで

あると考える。放射線源である鉱石は、国内へ

の流入を止めるべきであるとの立場から、これ

ら鉱石由来成分を含む NORM の原材料である鉱

石が、どこで産出された物であるのかを知るこ

とを最終目的とした。 

NORM 試料に Sm, Gd が多く含まれることは、

平成 20 年度に測定した「ホルミシス化粧品」8,9)

で得られた特徴である。PGAA により鉱石由来

成分の Sm、Gd を測定し、本来 NORM が含有し

ている放射能である Th、U 比を測定することに

より、鉱石ごとの特徴が平成 20-21 年の研究成果

として得られた。 

この方法は、鉱石学の立場からは、無限の可

能性がある中の１点を見つけられたとしても他

の可能性が有り意味がない、とのご指摘をいた

だいている。しかし、NORM の放射線源を見つ

けるという意味においては、その可能性は輸入

実態と照らし合わせることにより無限ではない

ことから、平成 21-22 年度も続行し、「NORM 一
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般消費財（Radioactive Consumer Products; RCP）

の放射線源となる鉱石の体系化を」目的とした。  

 

研究方法； 

① 試料；購入したRCPと考えられる消費財は、

HPGe を用いた γ 線スペクトロメトリーによ

り、その放射能濃度を確かめ、あまりにも低

濃度のものは放射化試料から除外した。Ti

鉱石は、放射線医学総合研究所の米原氏・岩

岡氏が「インダストリアル NORM」の研究

のために企業より譲り受けたものの一部を

譲り受けた物である。鉱石は、「希土類鉱石」

として(株)ホリミネラロジ―に依頼し、アメ

リカ・ツーソンで開催された国際ミネラルシ

ョーにおいて、産地の判明している鉱石を購

入したものである。また、一部は宝石の原石

として、宝石店から購入した。鉱石の内、4

試料は、モナザイトであると書かれている標

本資料であるが、産地は不明であった。2 カ

年を通し、RCP が 25 試料、鉱石が 50 試料で

あった。 

② 試料調整法；鉱石、固体の RCP は、粉砕機

もしくはメノウ乳鉢などを用いて粉砕し、粉

末状とした。ただし、一部鉱石は、微細片を

そのまま用いた。液体、またはクリーム状の

RCP および標準試料としての原子吸光用試

薬(和光純薬)は、ろ紙（ADVANTEC 5A, φ16 

mm、東洋濾紙、最大 5 枚）に吸収させ、赤

外線ランプを用いて乾燥させ、下記のフィル

ムを用いて封入した。鉱石標準試料は、JR-2, 

JA-2 の 2 種類とした。 

PGAA 用； FEP フィルムを用いて 2 重に封入

した。試料サイズは、5×5 mm 以内とした。 

  INAA 用；試料は高純度ポリエチレンフィル 

ムを用いて 2 重に封入した。 

各 3 試料を作製した。 

③ 放射化条件、測定機器等 

 PGAA；JRR-3, PGAA（熱中性子束；1.6×108 

 n/cm2･sec）において照射、Ge 検出器と 

Spectrum Navigator(SEIKO EG&G)を用い

て、γ 線を解析した。測定時間は Sm, Gd

の強度により 300～50,000 秒とした。 

 INAA；JRR-3, PN-1（熱中性子束；5.2×1013  

n/cm2･sec）において各 3 試料を 10 分間中

性子照射し、約 1 カ月後に開封した。試料

外袋を取り、別途用意したポリエチレンの

袋に再封入し、γ 線測定用試料とした。同

軸型高純度 Ge 検出器とサンプルチェンジ

ャーASC-20 を用いて γ 線のスペクトルを

測定した（いずれも開放研実験施設に設置

済み機器）。当初の測定時間は放射能強度

により、500～7,200 秒とした。 

④ 解析対象とした元素；（HPGe; Th, U） 

PGAA; Sm, Gd, Ti 

INAA; 標準試料に含まれる全ての元素であ 

って、中、長半減期核種 

研究成果； 

本研究は 2 ヵ年計画ですすめた。各々の年度に

おける結果を記し、最後にまとめる。 

【平成 21 年度の結果】 

1） Th と U 濃度の関係は、鉱石の種類ごとに

特徴が有った。これに対し、RCP は、分布

幅が広く、以下の鉱石とはまったく一致し

ないことが、分かった;Betafite, Davidite, 

Euxenite, Samarskite, Stillwelite, Thorianite, 

Uranite。しかし、Th/U の比率だけでは、「上

記鉱石ではない」以外の結論は付けられな

かった。 

2） Sm と Gd は、RCP および殆どの鉱石中で

一定の比率を示し直線関係が得られた。た

だし、Xenotime は Gd の比率が高く、全く

他の比率とは違っていた。また、Zr も若

干違う比率を示していると考えられるが、

Gd/Sm の比率だけでは結論付けられなか

った。 

3） Th/U 比と Gd/Sm 比をグラフ化することで

RCP に使用されたであろう鉱石の種類を

絞り込むことが出来た。すなわち、 
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(1) Zircoconium, Xenotime では、Gd/Sm 比 

が極めて大きい。(ただし、この 2 鉱石 

の Th/U 比は、まったく異なる) 

(2) Bastnesite では、Th/U 比が極めて大き 

い。 

(3) 1）に記した Th と U 比が異なる鉱石類 

は、当然、Th/U 対 Gd/Sm 比も異なる。 

     以上の結果から、RCP に近い比を持つ鉱石

として、Monazite, Allanite, 工業用 Ti 鉱石

の 3 種類が挙げられた。しかし、Allanite

は、鉱石としての産出量が少なく、RCP

の原材料にはなり得ないと考えられる。ま

た、PGAA の γ線スペクトルから、工業用

Ti 鉱石の場合も排除できた。（Ti, Sm, Gd

のPGAAにおける感度 10）から、RCPには、

Ti が含まれていないと判断出来た。） 

【平成 22 年度の結果】 

平成 21 年度の結果を受けて、モナザイ

ト 11 種類、念のためにアラナイト、アラナ

イトとジルコニウム、モナザイトとゼノタ

イムが主成分とされる 3種類の鉱石、RCP13

種類の 27 試料を INAA により分析した。鉱

石試料および鉱石を添加したRCPであるた

め、一般の鉱石成分は、当然検出された。

すなわち濃度に幅はあるものの、Sc<Cr, 

Zn<Mn<Zr<Fe の順であった。一方、この試

料の特徴と考えられる、ランタノイド元素

等は、（Sm,Gd, Th からの Pa を除き）La, Ce, 

Nd, Eu, Tb, Yb, Tm, Lu （Hf, Ta）が検出され

た。これらのランタノイド元素の傾向とし

ては、La>Tb>Tm は試料間に差がなく、こ

の順に濃度は減少したが、他の元素は、試

料間で 100 倍程度の差が存在した。特に Eu, 

Yb の差が顕著であり、これらと Th/U, 

Gd/Sm の比を取ることでアラナイトが全く

異なる比を示すことが認められた。 

【成果まとめ】 

1） 傾向が有ることは、つかめた。 

2） 体系化するには、比較のための鉱石の入手が

困難であった。産総研などでは資料の一部譲

渡制度が有るものの、Th,U を含む鉱石は対象

外であり、個人レベルでは限界が有った。 

3） モナザイトに絞った鉱石の入手法を検討する

必要がある。 

 

最後に；平成 22 年度最後には、JRR-4 において

照射し、大学へ試料の送付をお願いし、解析を行

ったものの、その後の震災、原発事故により、Ge

の使用ができず、結果として繰り返し測定ができ

なかった。このため、平成 22 年度の結果は、一

部データは 2 回の繰り返しデータである。 

 

まとめ 

RCP の放射線源が、モナザイトであることを科

学的に証明した。放射化分析という、一度に多数

の試料の放射化が、有効であった。特徴的な鉱石

において、幾種類かの元素に着目して解析する手

法は、実際に可能であると思われる。一方、対象

とする試料の入手には問題があり、個人レベルで

は困難な面もあった。今後も RCP には着目してい

く予定であり、機会が有れば、続行していくつも

りである。 
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4.2 中性子利用分析によるライフサイエンスへの応用 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-3、JRR-4、INAA、ライフサイエンス 

｢化粧品の中性子放射化法を用いた微量元素分析による国際的安全性の確保｣ 

Securing of International Safety by Trace Element Analysis using 

  Neutron Activation of Cosmetics and Toiletries 

お茶の水女子大学人間文化創成科学研究科 古田 悦子 

 

申請期間；平成 20 年-22 年(課題番号 10155) 

研究目的； 

化粧品には、安全性の確保のために、化粧品

基準である「ネガティブリスト」が存在する 1）。

これは、不純物も含めた添加禁止リストであり、

さらに防腐剤、紫外線吸収材及びタール色素の

配合制限である「ポジティブリスト」も存在す

る。これに対し、「医薬部外品原料規格 2006」に

は 82 種類の一般試験法と試薬が指定されている
2）。さまざまな添加物を含む化粧品の成分いつい

ての日常的な試験においては、高速液体クロマ

トグラフィー、ガスクロマトグラフィー、吸光

度法などによる定性・定量分析、及び質量分析、

核磁気共鳴などによる化合物の構造決定が主に

行われてきている。さらに、不純物の混在に対

しては重金属試験法、砒素試験法などの純度試

験や乾燥減量試験法が行われている。しかしこ

の試験法には、ネガティブリスト、ポジティブ

リストに挙げられた元素の濃度や絶対量の基準

が殆どない。砒素試験法の場合についてのみ

2ppmを検出限界とすることが記載されているが、

他の有害と考えられる金属元素等に関しては、

限界値が示されていない。近年、試験法は進化

し、微量成分の分析が可能となっており、限度

値を示さずに不純物も添加禁止することは、実

効性がないと考えられる。 

一方、極微量の定量分析法として定着してき

ている ICP-MS 法では、試料の前処理が必ず必要

で得あり、有機無機化合物が混在している化粧

品の分析は容易とは言い難いと考えられる。こ

れに対し、中性子放射化分析法を用いた場合、

種々の形態の試料を少量で多元素同時分析が可

能であると考えられる。化粧品に中性子放射化

分析法を用いた例としては、アイシャドウに関

する Fe と Zn にしぼった解析例等がある 3-5）が、

中性子放射化分析法を用いることで、3 元素以上

の多元素同時分析が可能であると考えられる。

特に本研究において目的とする諸外国で禁止さ

れている金属元素 As, Cd, Sr、Al, Mg に対し、中

性子放射化分析法は高感度な定性定量が可能で

ある。 

さらに、ネガティブリスト、ポジティブリス

トの内容は、国などの規制当局よって異なる。

例えば日本の規制では、平成 13 年より、 

化粧品は全成分表示が義務付けられている。し

かし、不純物も含めた全成分、特に金属元素が

全て表示されているとは考えにくい。実際、平

成 19 年度に行った化粧品の中性子放射化分析 6,7）

では、EU では添加が禁止されている放射性同位

元素が添加された「ホルミシス化粧品」の存在

を明らかにした。こうした化粧品が実在する以

上、化粧品の国際的安全性の確保のためには、

国内産は勿論のこと、輸出入に際して各国のリ

ストに掲載された物質が含まれていないか試験

する必要がある。このため、不純物も含めた微

量成分の簡易分析法が必要である。 

 本研究の目的は、国内外の化粧品に含まれる不

純物も含めた微量金属元素の定性定量分析によ

る添加規制元素の存在の有無とその量の確認に

ある。 

研究方法； 

① 試料 

平成 20 年度；基礎化粧品であって白金、金、 

銀を添加したと謳われている、化粧水、 

乳液、クリーム等 16 試料。 

平成 21 年度；アイシャドウの 30 試料。アイ

シャドウは、眼粘膜の直ぐ脇で使用するた

め、放射性元素や諸外国の添加規制元素、
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特に Zr, As, Cd, Sr 及び短半減期核種 Mg, Al

が含まれているか否かに注目した。 

平成 22 年度；リキッドファンデーションを除 

くファンデーション、粉おしろい、およ 

びファンデーションの原材料の 22 試料。 

② 試料調整方法(3 ヵ年同一) 

液体・粘性試料の前処理；化粧品および標準

試料としての原子吸光用試薬試料はろ紙

（ADVANTEC 5A, φ16 mm、東洋濾紙、最大

5 枚）に吸収させ、赤外線ランプを用いて乾

燥させ、高純度ポリエチレンフィルムを用

いて 2 重に封入した。 

粉体試料；化粧品および岩石標準試料（JA-2, 

JR-2 ） は 高 純 度 ポ リ エ チ レ ン フ ィ ル                                

ムを用いて 2 重に封入した。 

 各 3 試料を作製した。 

③ 放射化条件、測定機器等(3 ヵ年同一) 

 中長半減期核種；JRR-3, PN-1（熱中性子束；

5.2×1013 n/cm2･sec）において各 3 試料を 10

分間中性子照射し、2 日間冷却後に開封した。

試料外袋を取り、別途用意したポリエチレ

ンの袋に再封入し、γ 線測定用試料とした。

同軸型高純度 Ge 検出器とサンプルチェン

ジャーASC-20 を用いて γ線のスペクトルを

測定した（いずれも開放研実験施設に設置

済み機器）。当初の測定時間は放射能強度に

より、300～10,000 秒とした。  約 15 日

後、6 ヶ月後に再測定した。 

短半減期核種(2 年目のみ)；JRR-3, PN-3（熱中

性子束；1.5×1013 n/cm2･sec）においてアイシ

ャドウの各 3 試料を 5 秒間中性子照射し、

100-200 秒後、および 4‐6 時間後に 2 回にわ

たって測定した。測定時間は 300 秒とした。 

④ 解析対象とした元素； 

平成 20 年度；Pt, Ag, Au, Sr, Zr, Zn, As, Cr、平

成 21 年度；Ti, Al, Mg, Fe, Zn, Mn, Cs, V, Cr,  

Sc, Ta, Co 

平成 22 年度；Ti, B, Mg, K. Si, Al, Sm, Gd, Ca,  

Zn, Sc, Cr, Co, Rb, Zr, Ba, Cs, La, Ce, Nd, Eu, 

Tm, Yb, Lu, Hf, Ta, Pa(232Th), Np(238U) 

⑤ 平成 20 年度試料(基礎化粧品)の ICP-MS に

よる比較検討(共同研究者による試料調整、分

析) 

  基礎化粧品 6 種類と種々の純度と考えられ

る「金」4 種類と「銀」1 種類について分析を

依頼し、結果について共に検討し、INAA との

比較を行った。 

  検量線作成のための標準試料は XSTC-7, 13

の 2 種類の混合試薬を 0, 32 ppt, 160 ppt, 800 

ppt, 4 ppb, 20 ppb に調整して使用した。 

試料はテフロン容器に秤量し、硝酸および塩

酸（多摩化学工業、超高純度試薬 AA-100）を

添加して 3 日間で溶解させた。対象金属試料は

0.1~4 mg 程度を、化粧品試料は 0.13-0.62 g 程度

を溶解し、100～10,000 倍希釈し、測定用試料

とした。 

 ICP-MS は、アジレントテクノロジー社製

7500a である。化粧品試料は各 3 種類、対象金

属試料は 2 種類を用意し、4 回の測定を行い、

測定された各ピークを 20 分割し、最も高いピ

ーク 3 点を選んで定量値とした。 

⑥ 平成 20 年度試料(基礎化粧品)の SEM-EDX に 

よる、「ナノサイズ」の確認（JAEA 協力者によ

る、画像取得、定性分析） 

 基礎化粧品試料の INAA による分析結果を受

けて、3 試料に含まれる「ナノサイズ」と謳わ

れている Au,Ag 金属片の大きさを確認した。 

 SEM-EDX は Model JSM 6700F であり、カー

ボンプレート上の試料を乾燥後、加速電圧 15kV

で観測した。 

⑦ 平成 22 年度試料（ファンデーション等）の

PGAA による比較検討 

  JRR-3,PGAA において、ファンデーション等

に含まれる Fe 濃度等を測定し、INAA の定量結

果との比較をおこなった。 

 試料および標準試料（JA-2,JR-2）は、FEP 

フィルムに 2 重に封入した。測定は、500-3,000 

秒とした。 
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研究成果； 

本研究は 3 ヵ年計画ですすめた。各々の年度に

おける結果を記し、最後にまとめる。 

【平成 20 年度の結果】  

Pt,Ag,Au を含むとする基礎化粧品のうち、Pt

は一部検出限界以下の試料もあったものの、添

加したと謳われている Au,Ag,Pt の各々の金属元

素を検出した。一方、添加したと称する Ag の濃

度以上に Ag を含む Au のみを添加したと称する

化粧品が存在した。この理由として、添加され

ている Au の不純物としての Ag の存在が考えら

れた。このため、INAA では、高感度すぎる Au

を分析するために ICP-MS を用いた。標準金属の

Au には、不純物としての Ag が Au の純度に従っ

て約 0.1～5％、Ag には不純物としての Au が約

2％含まれていた。さらに、ネガティブリストに

記載されている Sr（Pb）が一試料から検出され

た。一方、INAA により検出可能な「添加禁止リ

スト」の元素は、いずれも検出限界以下であっ

た。また、「ナノサイズ」を謳った目に見ること

のできる添加物のない化粧品では、SEM-EDX に

より Pt の存在と、そのサイズは１辺が約 200nm

であることが確認できた。 

【平成 21 年度の結果】 

アイシャドウに含まれる 12 元素を定量した。

Fe, Mn, Co には、明らかな相関がみられた。Cr

は Fe, Mn, Co と緩やかな相関がみられた。これ

らの金属元素は、色見の濃さを出すために加え

られているものと考えられた。アイシャドウの

主成分である「タルク」、「マイカ」、「酸化チタ

ン」に含まれる Al, Ti, Mg は数％～数十％含まれ

ていた。また、Zn 含有量は試料間で 100 倍程度

の差が有った。抗菌・紫外線散乱剤として使わ

れ、この強化を謳った試料には多く含まれてい

た。 

【平成 22 年度の結果】 

 ファンデーションの分析を PGAA および INAA

により行った。ウエットタイプのファンデーショ

ンもそのままの状態で、試料として照射すること

が出来た。Fe の濃度から、PGAA と INAA を比較

した結果、定量値に差はなかった。ただし、測定

精度は INAA の方が良かった。Ti は INAA では、

短半減期であるため、照射直後の測定解析が必要

であるが、化粧品の場合は、主要成分であり、そ

の存在量は多く、PGAA で十分測定可能であった。

B, Si, La, Eu の各元素が％オーダーで含まれてい

る試料が多く存在した。1％以上の添加成分は多

い順に記載することが義務付けられているが、こ

れらの記載はなかった。「鉱物」が主成分となる

ファンデーションでは、主要添加物に共存し、混

入している可能性が高いと考えられる。しかし、

B は化学形によっては、ネガティブリストに挙げ

られる。これも化合物の確認が必要である。また、

同一銘柄であっても、Ca, Fe の濃度が極端に違っ

ていた。これは色味を変えるために加えられてい

るものと考えられる。 

【成果まとめ】 

1） 化粧品試料は、殆ど前処理を行うことなく、

放射化法により分析できた。 

2） 添加したと称する金属元素の中には、その存

在が確認できないものもあった。 

3） 添加したとは記載されていない Ag 元素が含

まれた化粧品の存在は、製品製造後の不純物

確認試験が行われていないことを証明する結

果となった。 

4） ICP-MS は優れた分析手段ではあるが、化粧品

のような有機・無機物が混在する試料では、

均質に溶解することが難しかった。このため、

INAA と一致しない解析結果も存在した。前

処理を殆ど行わないで済む INAA の優位性が

明らかとなった。 

5） アイシャドウに、Cr が比較的多く含まれてい

るものが存在した。Cr は通常、3 価もしくは

6 価で存在する。安全性確認のためには、毒

性の強い 6 価ではないことの確認が必要であ

る。同様に、ファンデーションには、B が含

まれている。これも BN であれば良いが、他

の化学形ではないことを確認する必要がある。 
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6） 化粧品は 1％以上の添加成分は多い順に記載

することが義務付けられているが、記載がな

い 1％以上の成分が存在した。他の結果から

も、製造後の試験が行われていない一部の化

粧品の存在が明らかとなった。 

多元素同時分析法である INAAおよび PGAAは、

化粧品の分析に有効であった。化粧品は、国毎に

規制が違うが、国内外で販売されている化粧品に

多種類の問題点が存在することが判明した。 
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JRR-3、気送管（PN-1&2）、ライフサイエンス 

｢トリチウム標識卵殻膜のマウス経口投与後の体内動態｣ 

Metabolic Disposition of 3H Labeled Eggshell Membrane after oral administration to 

Mice  

東京大学アイソトープ総合センター 井尻 憲一 

 

1. 研究の目的 

卵殻膜は、卵殻と卵白のあいだにある不溶性の二

重膜である。卵殻膜は発生中の胚を保護するために

抗菌活性を有し(Ahlborn and Sheldon, 2005, Burley 

and Vadehra, 1989)、バイオミネラリゼーションに

よる卵殻形成のための足場としての役目を果たして

いる(Rose and Hincke, 2009)。近年、卵殻膜を含む

化粧品やサプリメントが広く市場に出ているが、そ

れにはアジアの国々で民間薬として伝統的に使われ

てきたという歴史が背景にある。卵殻膜は 400 年以

上も前から創傷治癒に使われてきているが、その処

方については中国の薬局方である本草綱目に書かれ

ている。日本でも、相撲部屋ではごく普通のことと

して卵殻膜が傷の手当に天然医薬として使われてき

た。これらのことは、卵殻膜が創傷治癒を促進する

という根拠になっているが、どのようにして効くか

などのメカニズムの解析は全くなされていなかった。

最近、Ohto-Fujita らは細胞の接着や増殖、分化、

運動、遺伝子発現等の組織特異的な細胞機能をサポ

ー ト す る 素 材 と し て 有 用 な 、 MPC-BMA-MEONP 

(poly(2-methacryloyloxyethyl phosphorylcholine 

(MPC)-co-n-butyl methacrylate (BMA)-co-p- 

nitrophenyloxy- carbonyl poly(oxyethylene) 

methacrylate (MEONP)))から構成される人工細胞膜

表面素材としての特殊な MPC ポリマー（PMBN）(Konno, 

et al., 2004)を利用し、含塩基性水有機溶剤加水分

解卵殻膜（alkaline water miscible organic solvent 

hydrolyzed soluble eggshell membrane）成分を選

択的に培養皿上に捕捉して、卵殻膜の生理活性を培

養細胞を用いて評価する実験系を作成した

(Ohto-Fujita, et al., 2011)。卵殻膜ペプチドを特

異的に細胞に作用させる条件により、ヒト皮膚繊維

芽細胞活性を測定すると、接着・増殖し、III 型コ

ラーゲン発現量が増加した。生体成分由来の卵殻膜

は皮膚に対する作用ばかりではなく、サプリメント

として摂取され消化吸収された場合にも様々な改善

効果が見られる。したがって、卵殻膜は消化吸収さ

れ代謝された後においても生体内で何らかの活性を

持っている可能性があるが、その代謝機構は明らか

にされていない。 

卵殻膜はニワトリ胎内での卵形成途中、バイオミ

ネラリゼーション（生体内鉱質形成）によって殻が

作られその後産卵される前に輸卵管で作られる

(Rose and Hincke, 2009)。卵殻膜は線維構造を有し

ているが、それは構成成分(Wong, et al., 1984, Ha, 

et al., 2007, Osuoji, 1971)である I型、V型、X

型コラーゲン、グルコサミン、デスモシン、ヒアル

ロン酸などがリシルオキシダーゼの働きにより互い

に結合してできる(Harris, et al., 1980)。コラー

ゲンの分解物であるゼラチンを経口摂取するとヒト

の体内で消化吸収されジペプチドとなり、血中に移

行する(Iwai, et al., 2005)。このジペプチドは皮

膚細胞の増殖を促進する効果があることが明らかに

なっている。卵殻膜の構成成分はコラーゲンなどの

タンパク質成分だけでなく、脂質も含まれ、コラー

ゲンの経口摂取時とは異なるペプチドとして消化後

に体内で機能している可能性がある。 

本研究では放射性標識した卵殻膜をマウスに経口

投与し、卵殻膜粉末が消化吸収された後の組織分布

と代謝を検討する。消化吸収された卵殻膜がどのよ

うな分子形態になっているかは不明で合成標識化合

物を作成することができないため、卵殻膜タンパク

質を直接標識する方法をとった。卵殻膜は主に、コ

ラーゲン等のタンパク質（微量な脂質や糖も含む）

から構成されており、タンパク質への標識は 125I に

より行う方法もあるが、125I を付加することにより

消化された卵殻膜由来物の化学構造が変化してしま

うなどの問題点があるため卵殻膜をトリチウム化す

ることが望ましいと考えた。タンパク質などの含窒

素化合物を炭酸リチウムと混合し中性子照射すると、
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Li6 (n,α)3H 反応で生成したトリチウムにより標識

される。このようにして得られたトリチウム標識卵

殻膜の代謝や機能を研究することにより、これまで

食材から除去され廃棄されていた卵殻膜の新しい機

能を解明できると期待できる。 

 

2. 研究方法 

2.1 卵殻膜の標識 

卵殻膜粉末 0.32 g（EM パウダー, キューピー）と

炭酸リチウム 0.65g を十分に混合し石英管に減圧封

入後、日本原子力研究機構原子力科学研究所（JRR4

原子炉）で 20 分間中性子照射した。照射試料を石英

管から取り出し、水と混合して未反応の炭酸リチウ

ムを溶解した。卵殻膜粉末は水に不溶であるので濾

過して回収し、卵殻膜に未結合のトリチウムを除去

するため、濾液の放射能が十分に減少するまで水で

洗浄した。 

 

2.2 実験動物  

オリエンタル酵母より 6 週齢で購入した C57BL/6J

マウスを 1 週間程度の予備飼育（温度 23±2℃、相

対湿度55±10%、12時間明暗サイクルの環境下）後、 

7 週齢時に実験を行った。マウスをスギヤマゲンの

代謝ケージ（メタボリカ MM）（86.5 cm 2×14.5 cm、

スペース約 2000 cm3）内で 1匹ずつ飼育し、固形飼

料（MF、オリエンタル酵母）と水道水を自由摂取さ

せた。 

 

2.3 投与方法 

投与前 16 時間絶食させたマウスに水で懸濁した

標識卵殻膜を、プラスチック製ディスポーザブルゾ

ンデを用いて胃内に単回強制経口投与した。投与放

射能は、約 4.5 MBq/kg（122 Ci/kg）体重とし、

投与量は 250 mg/kg 体重とした。 

 

2.4 放射能の測定 

放射能の測定は、調製された放射能測定試料にシ

ンチレーターを加え、液体シンチレーションカウン

ター(Packard, 2200CA)により行った。クエンチン

グの補正は外部標準線源比法により行った。 

 

2.5 血液中放射能濃度測定 

標識卵殻膜投与後0.25、0.5、1、2、4、6、9、12、

24時間ならびに2、3、4、5、6日に尾静脈より血液5 l

を採取した。この試料に組織可溶化剤（Soluene-350 

(Perkin Elmer）/イソプロピルアルコール（1:1）) 1 

mlを加え、50℃で3時間加温振盪した後、30%過酸化

水素水500 lを加えた。この試料にシンチレーター

（Hionic fluor, Perkin Elmer）10 mlを加え、放射

能を測定した。 

 

2.6  尿・糞および呼気中放射能排泄 

 標識化合物投与後、マウスを代謝ケージ（メタボ

リカ MM、スギヤマゲン）に入れ、投与後１日ごとに

6日間、尿・糞を分離して採取した。採取した糞の

一部を精秤し、これに組織溶解剤 2 ml を加え、3-4

時間、50℃で加温し、その後イソプロパノール 1 ml

を加え、50℃で 2時間加温した。この試料に 30%過

酸化水素水を 0.5 ml 加え、シンチレーター（Hionic 

Fluor, Perkin Elmer）を 10 ml 加え、放射能を測定

した。尿は、各画分の 1 ml にシンチレーター（ウル

チマゴールド LLT）5 ml を加え、放射能を測定した。 

 

3 研究結果 

3.1 卵殻膜のトリチウム標識 

 炭酸リチウムと卵殻膜の混合物を中性子照射した。

20 分間の照射により、試料混合物は当初の薄い黄色

の粉末から、石英管の壁に近い外側部分は濃い褐色、

管の中心部分では褐色の塊状の粉末になった。卵殻

膜粉末は水に不溶であるが、照射後の濃い褐色の卵

殻膜粉末試料も水に不溶であった。濾紙上に照射後

の卵殻膜試料をのせ、卵殻膜に未結合のトリチウム

を 50 ml の水で 9回洗浄した。濾液中の放射能は濾

過を繰り返す毎に減少した。標識卵殻膜を可溶化剤

Soluen-350 で溶解後、シンチレーターを加え、放射

能を測定したところ、18.6 MBq/g であった。 

 

3.2 血液中放射能濃度 

図 1 に、トリチウム標識した卵殻膜投与後の血

中放射能濃度を時間経過に従って示した。投与後１
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５分には血中の放射能濃度が上昇し始め、6 時間後

に最大になった。その後、約 70 時間で投与前の放射

能レベルに低下した。 

 

図１.マウスへの標識卵殻膜投与後の血中放射能濃度 

 

3.3 糞・尿放射能濃度 

糞・尿中の放射能は投与後 3日後までで投与量全

体の 61.5%であった（表１)。 

 

表１.マウスへのトリチウム標識卵殻膜投与３日後までの 

糞・尿中放射能 

3H放射能（投与量に対する割合（％））

1日後 2日後 3日後

糞中 14.78 33.02 11.93

尿中 0.47 0.50 0.35  

 

4 研究結果の評価 

炭酸リチウムと 有機物との混合物を原子炉内で

中性子照射すると、その有機物は 6Li(n, α)3H 反応

で生成した反跳トリチウム原子によりトリチウム化

される(Wolfgang, et al., 1955)。この方法で標識

された有機化合物は生体組織の代謝測定に用いられ

ている(Suhadolnik, et al., 1957)。今回、卵殻膜

と炭酸リチウムの混合物を中性子照射することによ

り、トリチウム標識卵殻膜を得た。放射能測定の結

果、この試料は十分トリチウム標識されており、マ

ウスへの経口投与後の血中放射能濃度は検出可能な

レベルであった。従って、本研究の方法により卵殻

膜のトリチウム標識が可能になり、代謝評価に有用

な方法であることが明らかになった。今回の 20 分の

照射後に卵殻膜粉末の状態は濃い褐色になった 

標識卵殻膜は投与後すぐに吸収され始めるが、大

部分は消化に時間がかかるため、トリチウム水投与

に比べて血中の放射能ピークが遅れたと考えられる。

卵殻膜は主にコラーゲン等の線維性のタンパク質か

らできており、ペプシンやカルボキシペプチダーゼ

等の酵素で消化されアミノ酸やペプチドの状態にな

って小腸で吸収されたと考えられる。Oesser らによ

ると、マウスに 14C 標識したゼラチン（コラーゲン

の分解物）を経口投与すると、投与６時間後に血漿

中放射能濃度が最大になり、その後急速に減少し投

与 24 時間後には最大放射能の 12%程度になる

(Oesser, et al., 1999)。標識卵殻膜もコラーゲン

と同じく投与の６時間後に血中放射能が最大になる

ので、卵殻膜中のコラーゲンなどの線維性のタンパ

ク質がこのピークの由来なのかもしれない。６時間

後以降の放射能の減少の仕方は、ゼラチンと比べる

と緩やかで24時間後にピーク時の約60%であったの

で、コラーゲン線維がより分解された状態になるま

で時間がかかっているか、またはコラーゲン以外の

別の物質がこのピークに関与していると考えられる。 

 

5.今後の展望 

本研究で用いた標識方法は、単一の化合物ではな

く、タンパク質・糖質・脂質等の物質の混合物であ

る食品の消化吸収後の体内分布を調べるのに適した

方法である。今後は不溶性の卵殻膜の標識条件検討

だけでなく、化粧品材料に使用されている加水分解

卵殻膜にも標識し皮膚への吸収効果と機能に関して

も研究したい。原子力分野基礎研究発展のために東

日本大震災の影響により運転停止中の JRR4 原子炉

の復旧を期待している。 

また、消化後の組織分布や、消化後の卵殻膜由来

物質がどのような物質であるか不明であるため、今

後血液や組織内の放射性物質を液体クロマトグラフ

ィー等を用いて分画し、物質を特定する予定である。 

 

6. 成果の公表 

 本研究の成果は、第 49回アイソトープ・放射線研

究発表会で発表予定である他、論文発表予定である。 
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総合センター）、藤田恵理（東京大学大学院情報理工

学研究科）、清水美穂（東京大学大学院情報理工学研

究科）、野川憲夫（東京大学アイソトープ総合センタ

ー）、江口星雄（東京大学大学院工学系研究科）、ら

との共同研究により実施された。） 
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4.3 中性子利用分析の多極化利用 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-3（気送管照射）、JRR-4（医療用照射）、ATE（α線トラックエッチング）法、鉄鋼材料、ボロン状態分布観察 

α線トラックエッチング法による鉄鋼材料のボロン存在形態に関する研究 
Research on boron existence form of various steel by α-particle track etching method 

 
            東京大学大学院工学系研究科マテリアル工学専攻      朝倉健太郎、小関敏彦 
 
            
      Department of Materials Science, Faculty of Engineering, The Univ. of Tokyo           

K. Asakura and T. Koseki 

 
Ⅰ．研究の目的と意義 

Ⅰ－１．研究の目的  
近年、地球環境問題からCO2排出量の削減、化石

燃料の節約や高騰を背景に高効率（高温高圧化）な

火力発電プラントが注目されており、超々臨界圧

（USC）火力発電プラントボイラ用高クロム系フェ

ライト鋼における高強度化が急がれている。ここで

はモデル合金を用いてボロンの局在（存在）形態を

明らかにした。さらに9Cr-W系鋼の長時間強度に影

響を及ぼすC、NおよびNiの影響についてボロンの

存在形態とミクロ組織との関連性についても明ら

かにした。 
 

Ⅰ－２．研究の手段と意義 
ボロンのような軽元素を可視的に観察することは

容易ではない。軽元素を分析するには電子線を利用

した透過電子顕微鏡（EDS、EELS）、オージェ分光

分析法、電子線マイクロアナライザー（EPMA）が

用いられている。またイオンビームを用いたイオン

マイクロアナライザー(IMMA)、二次イオン質量分

析（SIMS）法などが用いられているが、分析精度

は低く 0.3～0.1mass％程度である 1)。他方、ATE
法はボロン元素のみが ppm オーダの高感度で検出

できるというメリットがある反面、定量や存在形態

がわかりにくいなどのデメリットもある。  
ボロンに関しては ATE 法を用いて、ボロンの析

出形態、分布および局在状態について調べた。ATE
法は、熱中性子照射によってボロン中に含まれてい

る同位体の 10B と中性子の核反応により瞬間的に発

生する α線が、試料表面に貼り付けた硝酸セルロー

スフィルムにつけた痕跡を、2.5N-NaOH 液でエッ

チングした後、光学顕微鏡を用いてボロン分布状態

を観察することができる（10B＋1n→7Li＋4He（α）
反応）。このように ATE 法はボロンの存在位置（粒

界、粒内）や存在形態（偏析、析出）を観察でき、

感度も 1ppm オーダのボロンを検出することができ

る。中性子照射は日本原子力研究開発機構の原子炉

JRR-4（3.5MW）と JRR-3（20MW）を用いた。 

Ⅱ．研究成果 
研究１：ATE-SEM 法による B 含有低 C-15Cr-Mo 
-W-V-Nb 鋼におけるボロンの可視化と局在観察 
 
１．はじめに 
 本研究では中性子照射を利用したアルファ線トラ 
ックエッチング（ATE）像の観察と、SEM 観察を 
併用することによりボロンの可視化と局在状態を検 
討した。またカーボン抽出レプリカ膜を作成し、電 
子回折像から析出物の種類を同定し、比較検討した。 
 
２．実験方法 
 モデル合金は 90ppmB 含有 0.0007C-15Cr-0.6- 
Mo-2W-0.2V-0.06Nb（mass％）鋼を用いた。マト 
リックスはフェライト単相である。熱処理条件の溶 
体化処理は 1200℃で 5h 後、空冷し、その後 650℃ 
で 200～10,000h まで時効処理を行った。 
 各種時効処理後の試料を、おおよそ 5mm(横)×10 
mm（縦）×1mm（厚さ）に切り出した後、ATE 像 
観察のため所定の中性子フラックスを照射した。ま 
たカーボン抽出レプリカ膜を作製し、析出物を電子 
回折し、析出物の種類を同定した。さらに析出物を 
TEM-EDS 分析して元素濃度を求めた。最後に ATE 
-SEM によって時効材のボロン局在について分類し 
た。ATE は図１に示す手順から作製し、光学顕微鏡 
で観察した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図 1 ATE 観察手順 
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３．実験結果 
３．１ ATE 観察 
 図 2 は 650℃-200～10,000ｈ時効材の ATE 像で 
ある。この結果、200h 時効材では微細なほう化物は 
少なかったが、500h 時効材になると微細ほう化物が 
増える傾向を示した。さらに 10,000h 時効になると 
微細ほう化物が増加することが明らかになった。ほ 
う化物の形態としては大小の球状ほう化物、棒状（あ 
るいは球状が連なった形態）ほう化物が観察できた。 
また結晶粒界にはボロンの偏析が確認できた。なお、 
この黒い球状や線状のコントラストはすべてボロン 
由来のものである。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

３．２ カーボン抽出レプリカ像による電子回折パ 
ターンの解析 
 650℃×200h 時効材の代表的なほう化物の電子回 
折パターンを図 3 に示す。図 3(a)は棒状もしくは針 
状ほう化物である、電子回折パターンを解析すると 
Laves-Fe2(W, Mo, B)(0-21) であった。また電子回 
折パターンの白枠スポットを解析した結果は Laves 
-Fe2(W, Mo, B)(25-4)であった。また図 3(b)の塊状 
ほう化物は典型的な Fe2B であった。 
 

(a) 650℃×200h 時効材の棒状ほう化物  

(b) 650℃×200h 時効材の塊状ほう化物  
図 3 650℃×200h 時効材のほう化物、電子回折パ 
ターンとキーダイヤグラム 
 
 650℃×10,000h 時効材の代表的なほう化物の電 
子回折パターンを図 4 に示す。図 4(a)は塊状ほう化 
物の電子回折パターンを解析した結果、Laves-Fe2( 
W, Mo, B)(-231)であった。また図 4(b)は Laves の特 
徴である streak が観察された。電子回折パターンか 
ら Laves-Fe2(W, Mo, B)(-112)であった。 

(a) 650℃×10,000h 時効材の塊状ほう化物 

100μｍ 

 
(a)650℃×200h 時効材の ATE 像 

 
(b)650℃×500h 時効材の ATE 像 

   
     (c)650℃×10,000h 時効材の ATE 像 

 
図 2 650℃-200～10,000ｈ時効材の ATE 像 

100μｍ
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(b) 650℃×10,000h 時効材の塊状ほう化物 
図 4 650℃×10,000h 時効材のほう化物、電子回折 
パターンとキーダイヤグラム 
 
３．３ カーボン抽出レプリカによる EDS 分析 
 650℃-200h 時効材からカーボン抽出レプリカ像 
を作製し、EDS 分析した結果を図 5 に示す。図 5 
に示した結果は Cr 量が多い Cr2(BN)タイプであっ 
た。その他に Laves-Fe2(W,Mo,B)タイプ、Fe2B タ 
イプが確認できた。もちろん B は分析されていない 
が、図 2 に示した ATE 像からの識別も考慮してい 
る。 

650℃-10,000h 時効材の EDS 分析結果を図 6 に 
示す。結果はLaves-Fe2(W, Mo, B)タイプであった。 

図 5 650℃-200h 時効材の EDS 分析結果 

図 6 650℃-10,000h 時効材の EDS 分析結果 

３．４ ATE-SEM 法における 650℃×200h～ 
10,000h 時効材のボロン局在 
 これまで ATE 像を光顕によって観察することに 
よってボロンの形態ないしは分布を調べてきた。一 
方で析出物ないしはほう化物の何処にボロンが存在 
（偏析）するのかの詳細な情報はわからなかった。 
そこでSEMでATE像を観察することによってボロ 
ンの存在形態（局在化）について検討した。 
 図 7 および図 8 は ATE 像と SEM-ATE 像の相似 
形態を比較した。この結果からわかることは、硝酸 
セルロースフィルムに中性子があたると、10B（n,α） 
7Li 反応によって、10B のみからα線が発生し、2.5N- 
水酸化ナトリウムのエッチングによってフィルムの 
結合が切られるため、SEM によってミクロ的に観 
察すると穴（暗部）があいて見える。これを撮影し 
たのが図 7(a),(c)および図 8(a)である。暗部に見える 
のが穴であり、SEM 観察すると図 7(b),(d)および図 
8(b)のように観察できる。 
 これら一連の観察結果を整理したのが図 9 である。 
これによると C-15Cr-Mo-W-V-Nb 鋼においては B 
が均一に含有しているほう化物、表面層のみに B が 
濃化しているほう化物、さらに B 含有析出物を含む 
 

 (a),(c): ATE 像  (b),(d): SEM-ATE 像 
図 7 ATE 像と SEM-ATE 像の比較 

 

(a): ATE 像  (b): SEM-ATE 像 
図 8 ATE 像と SEM-ATE 像の比較 

(a) (b) 

(c) (d) 

(a) (b) 
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が存在することが明らかになった。 

図 9 ATE-SEM 法における 650℃、200～10,000h 
時効材のボロンの局在分布 
 
４．まとめ 
(1) 析出物中のボロンは、ATE 像から旧γ粒界に偏

析すると共に、球状・塊状析出物と棒状析出物中

に認められた。  
(2) カーボン抽出レプリカ膜の電子回折像から、析 

出物は主として Cr2(NB), Fe2B,Fe2(W,Mo,B)で 
あった。  

(3) 短時間時効（200h）で析出物は、Cr2(NB),  
  Fe2B, Laves-Fe2(W,Mo,B)の多種類が認められ 

た。長時間時効（10,000h）では、Fe2(W,Mo.B) 
   が主流を占めた。  
(4) 650℃-200～10,000h 時効材に対して、ATE- 
  SEM 法を用いることによって、析出物中のボロ 

ン分布を B 均一含有析出、表層 B 濃化析出物、 
B 含有析出を含む複合析出物に分類することが 
できた。  

(5) ATE-SEM 法を用いることにより、ボロンの局在 
を観察できる手法を確立した。 

 
 
研究２：ボロン含有 10Cr 系耐熱鋳鋼の長時間ク 
リープ破断強度に及ぼす C、Ｎおよび Ni の効果 
とボロン添加の関連性 
 
１．はじめに 
従来 600℃級 USC プラントに使用されている Mo

および W を添加したフェライト系鋼に対し、Ｗ比率

を高めるとともに、フェライト生成傾向を釣り合わ

せるため Co を添加し、さらに析出物の安定化を狙

いとした B（ボロン）を添加している 1-4)。9～12Cr

鋼の析出物は M23C6、MX（X=C,N）を主とする炭

窒化物、Laves 相（Fe2（Mo,W））、Z 相（Cr,Nb,V,N）

などの金属間化合物により構成されており、組織安

定性と高温強度に着目した多数の報告がされている。

なかでも C、N は主要な析出物（金属間化合物を含

む）の生成に影響を与えるばかりでなく、焼入れ特

性、δフェライトの生成抑制にも影響する重要な元

素である。また、B は析出物中に濃化し、析出物の

組織安定性を増すことが報告され、高温強度の向上

には C および N に並ぶ重要な元素である。 

一方、フェライト系耐熱鋼の主要構成元素として

Ni が挙げられる。600℃級 USC の材料開発におい

て、Ni 添加量と高温強度・靭性の関係を調査した報

告では、Ni の靭性向上効果とδフェライト抑制の視

点から 0.5%Ni 以上の添加が有効であるとしている。

しかし、Ni は変態点を下げる効果があり、多量の添

加は強度・靭性に優れる焼戻しマルテンサイト単相

組織とするための熱処理の観点から好ましくない。

また 600℃超級のさらなる高温環境においては、Ni

は 0.5%以下の微量添加でも高温強度を低める影響

があると近年報告され、Ni と析出物形態の相関が指

摘されている。 

しかしながら 9～12Cr鋼の組織因子は複雑であり、

B 含有鋼の長時間クリープ特性に及ぼす C、N、お

よび Ni 添加の関係は明らかではない。そこで本研

究では、Ｂ含有 10Cr 系耐熱鋼の長時間クリープ破

断強度に及ぼす C、N および Ni の効果を明らかに

することを目的とし、長時間クリープ破断試験材の

組織観察を行い、高温強度と微視組織に及ぼす C、

N および Ni の効果をボロンの関連性から調べた。 

 

２．実験方法 

２．１ 供試鋼および熱処理条件 

H シリーズ鋼の化学組成を表 1 に示す。10%Cr 

-2.6%W-0.2%Mo-2.7%Co-V-Nb-B 鋼を基本とし、C

量を 0.09%および 0.05%、Ni 量を無添加および約

0.25%、N 量を 0.02%および 0.05%とした 4 種を

VIM でそれぞれ 50 ㎏溶製した。Cr 当量は 10 を超

えるとδフェライトを生成する可能性が高くなるが、

HA 鋼が 7.1、HB 鋼が 5.4、HC 鋼が 8.1、HD 鋼が

7.3 でそれぞれ 10 以下であり、δフェライトを生成
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する可能性は低い。1150℃に加熱後鍛伸し、断面積

90mm×30mm の平角にしたのち、1050℃×5h 保

持後焼入れ、570℃、700℃でそれぞれ 20h 保持す

る 2 回の焼戻し処理を行った。これら平角材から引

張試験片、クリープ破断試験片を採取した。 

 

表 1  H シリーズ鋼の化学成分（mass％） 
                   0.2V-0.07Nb-0.011B-0.001Al 

 

２．２ 機械的性質 

室温引張試験およびクリープ破断試験は、平行部

直径 6mm、平行部長さ 30mm の丸棒試験片を用い

た。クリープ破断試験は、650℃を中心に 78～196 

MPa の範囲で実施した。 

 

２．３ 析出物の評価と組織観察 

調質まま、およびクリープ破断材の平行部を供試

材として、ミクロ観察を行った。薄膜法およびカー

ボン抽出レプリカ法を用いて透過電子顕微鏡（TEM）

観察を行い、クリープ破断強度に及ぼすミクロ組織、

析出物との関係について検討を行った。析出物の同

定は制限視野電子回折とエネルギー分散型X線分光

分析（EDS）を用いた。さらに、析出物の同定は、

クリープ破断材を 3%塩酸+メタノール溶液中で電

解抽出分離し、未溶解残渣のＸ線回折（XRD）を行

った。軽元素 B の分析は、定量的な分析ができない

ものの、B の可視化技術として 1ppm 以下の添加量

でも検出可能な中性子を利用した Alpha-particle 

Track Etching（ATE）法５-６)を用いた。 

 

３．結果および考察 

３．１ マクロ組織と機械的性質 

調質まま材の代表的な光顕組織 HA 鋼を図 1 に示 

す。旧γ粒径はオーステナイト結晶粒度番号 4～5

で、鋼種間の大きな差は認められず、すべての鋼に

おいてマルテンサイト単相組織であった。変態点測 

 

図 1  QT 処理した HA の光顕組織 

 

定の結果から Ac1 変態点は、焼戻し温度 700℃より

十分高いことを確認した。 

室温引張試験の結果を図 2 に示す。低 N 添加（0.02 

%）の HA 鋼、HC 鋼が、高 N 添加（0.05%）の HB

鋼、HD 鋼よりわずかに高い室温引張強さを示した。

クリープ破断試験の結果を図 3 に示す。破断時間

9,000h 未満の短時間側においては低 N 鋼と高 N 鋼

の二つのグループに分かれ、低 N 鋼が高いクリープ

破断強度を示した。高Ｎ鋼では N と B の相互作用

により BN 化合物を形成するため、N の固溶強化、

B の析出物安定化、それぞれの強度向上効果が減少

すると考えられる。破断時間 10,000h 近傍では、強

度の急激な低下が HB 鋼、HC 鋼および HD 鋼で認

められ、特に低 N・低 C の HC 鋼で低下が大きく、

破断時間 15,000h 近傍では HB 鋼、HC 鋼および

HD 鋼の 3 鋼種はほぼ同等の破断強度であった。一

方、HA 鋼では急激なクリープ破断強度の低下は認 

 

図 2 H シリーズ鋼の室温における引張強度 

 C Ni Cr W Co N 
HA 0.09 <0.01 9.9 2.6 2.7 0.02
HB 0.09 0.24 9.9 2.6 2.7 0.05
HC 0.05 0.26 9.9 2.6 2.7 0.02
HD 0.05 <0.01 9.9 2.3 2.7 0.05
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図3 Hシリーズ鋼の650℃クリープ破断強度 

 

められず、4 鋼種の中ではもっとも優れたクリープ

強度を示し、650℃、78MPa の条件において 27,000h

を超えて未だ試験継続中である。HD 鋼は HA 鋼と

同じ Ni 無添加であるが、クリープ破断強度は HA

鋼より低く、0.24％Ni添加のHB鋼と同程度である。

これらの結果から、長時間試験における組織安定性

には B、N の添加バランスに加えて C が影響し、

Ni の影響は小さいと推定される。 

３．２ TEM 組織観察 

調質まま、およびクリープ破断材平行部におけるマ

トリックスの回復状態および析出物分布、種類など

について TEM 薄膜法によって観察した結果を

Fig.4 に示す。調質まま材の HA 鋼(Fig.4a)、HB 鋼

(Fig.4e)、HC 鋼(Fig.4i)、HD 鋼(Fig.4m)はいずれも

典型的なラスマルテンサイト組織で、比較的高い転

位密度を有する。調質ままの組織はラス、ブロック、

パケットから成り、旧γ粒界には多くの析出物が認

められた。また鋼種間の組織に大きな差異は認めら

れなかった。応力 187MPa で、破断時間 5,000h 超

の HA 鋼(Fig.4b）、HC 鋼(Fig.4j)を比較すると、HC

鋼では転位密度の減少、ラス幅の拡張および局所的

な組織の回復が観察された。他方、破断時間 1,000h

前後の HB 鋼(Fig.4f)と HD 鋼(Fig.4n)では、局所的

な組織の回復が観察され、HD 鋼は析出物の粗大化

が顕著であった。HA 鋼(Fig.4b）、HB 鋼(Fig.4f)お

よび HD 鋼(Fig.4n)はほぼ同様のマトリックス組織

を示しているが、HA 鋼の破断時間は HB 鋼と HD

鋼に比べて長く、約 5 倍もある。 

 

 
図4  調質まま材と650℃クリープ破断材のTEM組織 
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図5  調質まま材と650℃クリープ破断材のATE像 

 

応力 118MPa では、HB 鋼(Fig.4g)に示すように局

所的な下部組織の回復が進み、ラスの形態はほぼ消

失していた。HA 鋼(Fig.4c)、HC 鋼(Fig.4k)および

HD 鋼(Fig.4o)はラスの形態が残存しており、転位組

織も同様に観察され、いずれの鋼においても析出物

の粗大化が認められたが、他鋼に比べて破断時間の

長い HA 鋼の組織安定性が高かった。 

応力 78MPa では、HB 鋼(Fig.4h)、HC 鋼(Fig.4l)

および HD 鋼(Fig.4p)は、ほぼ同等の破断時間であ

り、等軸化した回復組織および析出物の粗大化傾向

が同様に認められ、鋼種間の組織的な差異は小さか

った。なお前述したように、HA 鋼の応力 78MPa

材は未だ破断に至っていない。 

 

３．３ ATE 観察 

析出物の粗大化に及ぼす B 添加の効果について検

討した。ATE 像の観察結果を図 5 に示す。ATE 像

は硝酸セルロースフィルムに残されたα線粒子の痕

跡を光学顕微鏡によって観察したものである。黒い

コントラストが B の存在サイトを示し、黒点は B 化

合物、マトリックスの微細なコントラストは固溶状

態の B、線状のコントラストは B 単体による B 偏析

とも考えられるが、本報では示していないがレプリ

カ像と重ね合わせて比較すると、旧γ粒界への

M23(C,B)6 などの微細 B 化合物の凝集と考えるのが

妥当である。ATE 像ごとの照射条件およびエッチン

グ条件を揃えているため、黒点の大きさについて相

対比較は可能であるが、絶対値の評価ではないので

注意が必要である 6）。 

B 添加量はほぼ同程度であり、黒点がいずれも存

在するが、図 5(a)、(e)、(i)、(m)に示したように、

調質まま材に観察された黒いコントラストは、N 添

加量に依存して大きく異なっていた。0.05%N 添加

の HB 鋼、HD 鋼は黒点の数が多く、B 化合物がよ

り多く形成されていると判断できる。HA 鋼および

HB 鋼の熱処理まま材から抽出した残渣を用いて、

XRD 解析により析出物を同定した結果、いずれの鋼

においても M23C6、Laves、MX、BN が認められた。
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Sakuraya ら 7）は、B と N を複合添加した 9～12Cr

鋼で熱間加工中や高温熱処理中に粗大な BN が生成

しやすいことを明らかにし、焼ならし温度において

BN と平衡する固溶 B 濃度[%B]と固溶 N 濃度[%N]

の関係を次のように求めている。 

log[%B] = －2.45×log[%N] －6.81 ・・・ (1) 

(1)式を用いて 0.05%N と 0.02%N 添加した鋼の B

固溶量を算出すると、0.05%N の場合、B は数 ppm

しか固溶できないが、0.02%N では 1 桁多く固溶す

る。N 添加量の増加により減少した B 固溶量のほと

んどが BN の形成に消費されると仮定すれば、図 5

の HB 鋼、HD 鋼で観察された黒いコントラストの

多くは主として M23(C,B)6 であるが、HA 鋼および

HC 鋼で観察された差分が BN に対応していると考

えられる。 

クリープ試験時間の増加に伴って黒点の数密度は、

いずれの鋼においてもわずかに減少する傾向を示し

た。数密度の減少は、析出物に B が濃化した粒子数

の減少に対応しており、析出物の凝集・粗大化を表

している。HA 鋼の調質まま（図 5a）では、○域で

示した非常に微細な黒点（B 化合物）が多数観察さ

れる。187MPa-5,610h（図 5b）では矢印で示した

線状コントラスト（旧γ粒界への微細 B 化合物の凝

集）も観察される。118MPa-17,711h（図 5c）では

B 化合物の数密度が減少し、B 化合物の粒界析出が

明瞭になった。HC 鋼の調質まま （図 5i）では、

HA 鋼の調質まま材に観察された微細 B 化合物は認

められなかったが、微細 B 化合物がわずかにライン

状に凝集して観察された。HC 鋼はクリープ試験時

間の増加に伴って HA 鋼とほぼ同様の傾向を示した。

HC 鋼の 118MPa-5,371h（図 5j）では微細 B 化合

物の粒界析出が認められ、HC 鋼(図 5l)では粒界析

出がより明瞭になった。 

HB 鋼および HD 鋼でも微細な B 化合物の粒界析

出が認められたが、粗大B化合物の比率が多かった。

Abe ら)は、B 添加 9Cr 鋼のクリープ破断材を用いた

オージェ分析により B 濃度分布を求めた結果、

M23(C,B)6 中に濃縮する B は特に粒界近傍で顕著で

あり、高 N 鋼（650ppm）では添加した B の大部分

が BN として析出して M23(C,B)6中に濃縮する B 濃

度が減少するため、低 N 鋼（15ppm）の M23(C,B)6

中のB濃縮がより顕著であったことを報告している。

図 5に示した低N添加のHA鋼およびHC鋼のATE

像の線状コントラストは旧γ粒界へのB析出（凝集）

に対応し、Abe らの結果と同様の傾向を示した。HA

鋼および HC 鋼は、BN の形成によって消費される

B 量が少ないためマトリックス中の B 量が多い。特

に M23(C,B)6の微細安定化に寄与する固溶 B 量が多

くなるため、長時間試験した後も微細析出物が観察

され、さらに析出物の粗大化が抑制されていると考

えられる。 

 

３．４ C、N、Ni 添加量と析出物の安定性 

クリープ破断材の析出物は TEM-EDS 分析から、

C、N の添加量によって生成比率が異なり、高 C 添

加によって M23(C,B)6が主体となり、低 C 添加では

Laves 相が主体となる。また N 添加量が増加すると

Z 相の生成比率が高くなることが明らかになった。

Ni は HB 鋼（高 C・高 N 鋼）の M23(C,B)6にわず

かに含まれるが、析出物の成長挙動に及ぼす効果は

小さい。 

 

 
図 6  650℃クリープ破断材の析出物成長挙動 

 

析出物の成長挙動をより明確にするため、析出物

の平均粒径をもとに、観察した全粒子数に占める d

≧0.3μm の粗大粒子数の比を求め、クリープ破断時

間との関係を図 6 に示した。破線で示した 0.05%N

の HB 鋼および HD 鋼が、比較的早い破断時間から

粗大粒子の比率が高く、HD 鋼の粗粒化がより顕著

であった。全体としてクリープ試験時間の増加に伴
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って粗大粒子の比率は高まるが、10,000～15,000h

付近で HB 鋼と HD 鋼はほぼ同等の比率となる。実

線で示した 0.02%N の HA 鋼および HC 鋼では、粗

大粒子の比率が比較的小さく、5,000h 付近まではほ

ぼ同様の比率を示した。HC 鋼では、10,000h 付近

になると急激に粗粒化比率の増大傾向を示し、図 3

の 10,000h近傍で観察されたクリープ破断強度の急

激な低下に対応するものと考えられる。逆に、HA

鋼では 17,000h を超えても粗粒化比率は小さく、高

い組織安定性が認められた。 

0.05％Ｎ鋼においては、N と B の相互作用により

BN 化合物を形成し、析出物の微細安定化に寄与す

る固溶B量が減少するため粗大粒子の増加傾向が比

較的早い。一方、0.02％N 鋼では固溶 B 量が多いた

め、粗大粒子の増加傾向が小さいことが説明できる。

Ni 添加量の違いはあるものの、N 添加量ごとに比較

すると、C 添加量の多い HB 鋼、HA 鋼の粗大粒子

の比率が小さかった。粗大粒子数の比が小さいこと

は、析出物の微細安定化と Laves 相などの粗大粒子

の生成抑制のいずれか、または両方の可能性がある

ことを示しており、析出物の生成、粗大化に果たす

C 添加の影響が大きいと考えられる。図 6 に示した

ように、低C・高 Nの HD鋼は粗大粒子であるLaves

相および Z 相の比率が高く、高 C・高 N の HB 鋼は

M23C6 の比率が高いため、HB 鋼の粗大粒子数の比

率増加は HD 鋼に比べて長時間側になったと考えら

れる。低 C・低 N の HC 鋼では Laves 相の比率が

高くなるため 10,000h付近で急激に粗大粒子の比率

が増加した。 

高 C・低 N の HA 鋼では M23C6の比率が高く、か

つ固溶 B 量が多くなるため、粗大粒子の増加傾向は

ほとんど認められず、高い組織安定性を示したと考

えられる。このように HA 鋼のクリープ破断強度が

優れた理由は、約 0.1%の C 添加で M23C6が十分に

析出して Laves 相の生成を抑え、かつ N 添加量の

0.02％への低減によって炭化物の微細安定化に寄与

する固溶 B が増加したことに起因する。 

 

４．結 言 

ボロン含有 10Cr 系耐熱鋼の長時間クリープ破断

強度に及ぼす C、N および Ni の効果を明らかにす

ることを目的とし、長時間クリープ試験材の組織観

察を行い、高温強度と微視組織の関係を調べ、以下

の結論を得た。 

(1) クリープ破断強度は低Ｎ鋼が優れ、低 N・高 C 

鋼では長時間強度の急激な低下は観察されない。

650℃、約 10,000h を超える長時間側では低Ｎ・

低 C 鋼の強度低下が大きく、高Ｎ鋼と同等の強度

になった。 

(2) TEM 観察の結果、高 N 鋼は組織の回復が早く、 

比較的早い時間から析出物の粗大化が顕著であっ 

た。一方、低 N 鋼は長時間試験後も微細な析出物 

が観察された。高 N 鋼はより多くの BN 形成によ 

り、固溶 B 量が減少するため、析出物の微細化効 

果が減少したと推定される。 

(3) ATE 観察の結果、低 N 鋼のクリープ破断材では

旧γ粒界への微細B化合物が明瞭に認められたが、

高 N 鋼には微細 B 化合物が認められなかった。

低 N 鋼ではマトリックスの固溶 B 量が多く、析

出物に B が固溶するため、析出物の成長、凝集化

を抑制すると推定される。 

(4) 低 C 鋼では M23C6が減少し、Laves 相の析出量

が増加した。低 N・低 C 鋼では、10,000h を超え

るクリープ破断材において、析出物の平均粒径は

粗大となるためクリープ破断強度の急激な低下を

説明できる。 

(5) Ni は Ac1、Ac3 変態点を下げるが、Thermo-Calc 

の計算の結果 8)、析出物のモル分率と温度の関係に 

変化はなかった。また、各平衡相に含まれる主要元 

素の含有量も影響は小さかった。TEM-EDS 分析 

により、Niは高C・高N鋼のM23C6に最大約0.3at% 

が検出され、Laves 相および Z 相には検出されな 

かった。また、低 C・低 N 鋼では、いずれの析出 

物にも Ni は検出されず、析出物の形成に C、N、 

Ni が相互に関与することが示唆される。 
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JRR3、中性子利用元素分析、ライフサイエンスへの応用 
 

｢放射化分析法を用いた農作物の産地判別技術の開発｣ 

Determining origin of agricultural products of geographic origin by the instrumental 

neutron activation analysis.  

東京大学生物生産工学研究センター 田野井慶太朗 

 

課題番号【10191】 

研究期間 H22 年度～H22 年度 

 

・研究の目的と意義 

＜概要＞ 

植物の元素濃度を非破壊状態で定量する方法

として、放射化分析法は多元素同時分析できる利

点がある。本研究では、元素による農産物の産地

判別技術に放射化分析を用いた。 

  

近年、複数の元素濃度パターンや同位体比など

を駆使し、統計処理をすることにより産地を特定

する技術開発が試みられ、一部の農産物について

は判別が可能になってきている。この元素パター

ンによる判別システムでは、通常 ICP-AES もしく

は ICP-MS が利用されるが、対象とする元素の範

囲を拡大できれば、産地特定の精度の向上が期待

できる。そこで、本研究では、次の利点を持つ放

射化分析法を導入した；1)ICP-MS 等の前処理であ

る溶液化が必要ないことから、極微量元素の混入

が最小限に抑えられる。2)高感度に定量できる元

素が多くある。3)多元素同時分析を行うことがで

きる。これらの利点を最大限活かし、サンプル中

の元素検出を試み、そのデータから産地特定法の

開発を試みた。 

 

・その研究をどのように行ったか 

 これまで、牛肉やタマネギ、サトイモについて

判別を試みてきた。今回は、冷凍サトイモの判別

を行った。冷凍サトイモは一度茹でてから冷凍さ

れたものである。 

 外国産の農作物が日本産に偽装されることが

問題となる中、簡便で高精度な産地判別手法の確

立が求められている。そこで、中性子放射化分析 

とイオンクロマトグラフィ(IC)を用いて日本お

よび中国産の生鮮サトイモの成分分析を行った

ところ、Co と H2PO4
-濃度が産地の特定に有効であ

ることが示された。さらに生鮮品ならびに冷凍品

に関する成分についても検討を行い、産地判別に

ついての成分指標の検討結果を示す。 

 

【試料・分析手法】 

サトイモ試料； 産地が明確であるサトイモおよ

び、冷凍サトイモは、主に農林水産消費安全技術

センターが収集し、分譲していただいた。分譲を

受けたサトイモは、洗浄し皮をむいた可食部をホ

モジェナイズした状態であった。それをフリーズ

ドライで脱水し、粉末化した。 

 

放射化分析 INAA；粉末約 0.35g を錠剤成型機で

錠剤化した後、試料を、高純度ポリエチレン袋で

二重に封入し、同じく高純度ポリエチレンのキャ

プセルに封入した。試料の照射は、(独)日本原子

力研究開発機構・東海研究開発センター・原子力

科学研究所内研究炉、JRR-3 で行った。20 分間中

性子を照射（total neutron flux ：5.2×

1013(n/cm2・sec)）後、1週間以上の冷却期間をお

いた後、ゲルマニウム半導体検出器で 30,000 秒

ガンマー線を測定した。得られたガンマー線スペ

クトルから、各核種に該当するガンマー線エネル

ギーのピーク面積を算出し、半減期補正を行った。

同様にして測定した認証標準物質のデータおよ

び測定値を比較することで、サトイモ中元素濃度

を測定した。 

 

イオンクロマトグラフィ（IC）；抽出方法につい

ては、水やエタノール、0.1% tritonX 等抽出溶液

の検討を行った結果、最も上清が得られやすい
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0.1％tween20 水溶液で熱湯抽出することに決定

した。サンプル約 50mg を 0.1% tween20 により

100℃で抽出し、遠心後、上清中の陰イオンを定

量した。 

 

 

※遠心後の様子。下の沈殿がサトイモ。 

 

統計処理；判別分析(Canonical Discriminant 

Analysis)にはソフトウェア JMP version6. 3. 0

を用いた。 

 

【結果と考察】 

長半減期核種を対象にサトイモで放射化分析

した結果、5元素（Co, Cr, Fe, Rb, Zn）が定量

できた（図 1ab）。それぞれ定量に用いた核種と検

出したγ線のエネルギーは、Co-60 (1173.2keV), 

Cr-51 (320.1keV), Fe-59 (1099.3keV), Rb-86 

(1076.7keV), Zn-65 （1115.5keV）であった。 

Co,Rb,Fe に関しては、国産と中国産の間で有意な

差が認められた。Co に関しては、生鮮品のサトイ

モでも有用な指標であることが、以前の我々の研

究から明らかとなっており、加工した冷凍サトイ

モにおいてもその有用性が変わらないことがわ

かった。 

Co Cr

P = 0.0375 ■ Chinese taro
■ Japanese taro

(a)

 

Rb Zn Fe

P = 0.0034 P = 0.0252(b)

 

H2PO4
-

■ Chinese taro
■ Japanese taro

(c)

 

図１放射化分析およびイオンクロマトグラフィ

法による元素およびイオンの定量 

(a)極微量元素濃度（Co,Cr） 

(b)微量元素（Rb,Zn,Fe） 

(c)リン酸イオン 

 

イオンクロマトグラフィ法では、サトイモ注の
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リン酸の濃度を測定した（図１c）。その結果、冷

凍サトイモ中のリン酸濃度は、国産と中国産とも

に 10nmol/mg 程度であった。産地間で有意差はな

かった。 

 そこで、生鮮品と冷凍品について比較するため

に、国産と中国産で当該サンプルを入手しリン酸

イオンを測定した（図 2）。その結果、生鮮品では

既報どおり中国産のリン酸濃度が高く、国産は低

い傾向があったが、冷凍品ではともに濃度は低く

なった（図 3）。このことから、冷凍サトイモは加

工過程でリン酸が溶脱することが示唆された。お

そらく、ゆでる工程において溶脱するものと推察

される。これらのことから、リン酸は冷凍サトイ

モでは指標となりえないことが示された。 

  イオンクロマトグラフィ法は汎用性が高いの

で、生鮮品サンプルにおいては、得られた H2PO4-

の知見は判別の現場へ応用が十分可能である。一

方、放射化分析法で見出された Co の測定は、

ICP-MS においても添加回収率が悪く、存在量も超

微量であるため大変むずかしい。Co 検出の汎用性

を高めるには、Co を濃縮する等、測定技術開発が

必要であると考える。 

 

以上のことから、冷凍サトイモにおいては Co

が有用な指標であることが放射化分析の結果か

ら明らかとなった。しかし、現時点では冷凍サト

イモの元素濃度による判別として Co しか指標と

なる元素を見いだせておらず、より判別の精度を

上げるためには他の指標を探索する必要がある。 
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図 3 生鮮及び冷凍サトイモの H2PO4
-、Co の濃度

分布  
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5. 中性子ラジオグラフィーによる構造解析 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-3M, TNRF-2,中性子ラジオグラフィを用いた構造解析 

JRR-3M 熱中性子を利用した混相流の動態計測法の高度化-III 

Development of Measurements for Multiphase Flow Dynamics  

by Using Neutron Beam of JRR-3M (III) 

 

京都大学原子炉実験所 齊藤泰司 

 

（１）研究目的 

 沸騰や凝縮を伴う混相流は、多くの動力・化学プ

ラントおよび空調・冷凍装置内に見られ、これらの

機器を最適に設計する上で極めて重要である。近年、

気液二相流や固液二相流に関しては様々な数値解析

手法が発達し、解析対象によっては極めて精度の高

い予測が可能となってきている。しかしながら、非

定常性の強い過渡的な現象については必ずしも理解

は十分ではなく、さらに実験的研究を積み重ねる必

要がある。 

 これまでの研究でも明らかなように、中性子ラジ

オグラフィは X 線（あるいは γ線）ラジオグラフィ

と相補的な性質を有し、混相流計測に貴重な情報を

提供する有力なツールの一つとなっている。しかし、

時間平均ボイド率や定常状態を仮定した CT 解析の

技術はほぼ確立しているものの、混相流の動態計測

法に至っては数多くの課題が残っている。課題の一

つは、高速度で中性子画像を得た場合の画質の劣化

である。これは、中性子の計数誤差に起因した統計

誤差と撮像系のノイズによるが、今後、中性子源の

中性子束の増大が望めないとすれば撮像系を改良す

ることにより、画質を向上させることが必要である。

また、もう一つの課題としては、得られた画像から

混相流の理解に対して有益な情報を抽出する計測処

理手法を開発することである。本研究では、これま

でに開発してきた撮像系を用いて混相流計測に適用

し、ノイズを含んだ画像から有益な情報を抽出する

ことを目的とする。 

 対象とする混相流としては、液体金属二相流を取

り上げた。液体金属流は、鉄鋼精錬プロセス等に対

して重要であるばかりでなく、液体金属炉や加速器

駆動未臨界炉のような液体重金属を利用した新しい

エネルギーシステムに関連して、その流動伝熱特性

を理解することが極めて重要である。 

 本研究では、混相流の動態計測法の確立と応用を

主目的とし、液体金属中の分散液滴の直接接触蒸発

現象に関する実験を行い、液体重金属中における蒸

気泡の動態計測を行った。 

Visible
Light

Imaging
System

Neutron Beam

Mirror

Mirror

Collimator

 

Fig.1 Schematic of High frame rate NR. 

 

（２）高速度撮像システム 

 Fig.1 に中性子ラジオグラフィによる高速度撮像

系の概要を示す。高速度撮像法では、高感度の画像

増幅器（以下 I.I.)を備えた高速度カメラと蛍光コン

バータが必要であるが、高い画質を得るためには、

蛍光コンバータと I.I.との最適の組み合わせを工夫

する必要がある。本研究では、前回までの共同研究

において開発した撮像システムを用いた。このシス

テムでは、蛍光コンバータに 6LiF/ZnS:Ag コンバー

タ（化成オプトニクス NR コンバータ）と、コンバ

ータの蛍光スペクトルと光電面の量子効率とのマッ

チングを考慮した第三世代の I.I.を採用した。光電面

は、GaAsP である。また、空間分解能を高くするた

めに、マイクロチャンネルプレート（MCP)は 1 枚と

し、高速度カメラにマッチングするように MCP の

光出力をさらにブースタにより増倍した。 
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 高速度ビデオカメラは、Motion Pro X4（日本 IDT

社製、512×512 ピクセル）を用いた。なお、撮像条

件は、200fps で行い、I.I.のゲート時間（露光時間）

は 1.6ms とした。 

（３）実験装置及び実験方法 

 Fig.2 に実験装置の概略を示す。試験部はアルミニ

ウム製矩形容器（高さ 400 mm、幅 80 mm、奥行き

20 mm）であり、試験部底部には水滴噴射用のステ

ンレス製ノズルが設けられている。試験部上部はシ

ースヒータにより加熱し、底面はアルミ製フィンを

介して空冷ファンにより冷却し、上部で温度が高く、

下部で温度が低い安定な密度成層を形成した。試験

部全体は断熱材で覆い、高さ方向の温度分布を 6 本

の熱電対で計測した。作動流体には、低融点合金と

してニュートン合金（組成比 Bi- Pb-Sn( 50:31.2:18.8 

wt%)、融点 94 ℃）と蒸留水を用いた。蒸留水はチ

ューブポンプにより、試験部に注入した。実験条件

を Table１に示す。 

 

Table 1 Experimental conditions. 

Run No. 
TC1 

[C] 

TC2 

[C] 

TC3 

[C] 

TC4 

[C] 

TC5 

[C] 

TC6 

[C] 

Temperature Gradient 

(T/y)ave [K/m] 
Comments 

Run 4 104.4 105.8 106.2 106.1 103.7 100.1 25 Non boiling 

Run 5 107.4 109.0 108.2 107.2 104.2 100.2 40 Non boiling 

Run 6 111.2 111.7 110.3 107.5 103.9 100.0 64.5 Non boiling 

Run 7 115.3 115.3 112.0 108.5 104.0 100.0 80.5 Boiling 

Run 8 120.2 118.7 115.3 110.0 104.5 100.0 107.5 Boiling 

Run 9 125.0 124.3 119.6 112.2 105.3 100.6 142.5 Boiling 

Run 10 125.0 125.2 124.7 121.7 111.0 102.0 137 Boiling 

Run 11 130.2 129.6 128.8 121.8 109.9 102.4 188.5 Boiling 

Run 12 134.8 134.7 133.7 129.5 111.4 101.8 223 Boiling 

Run 13 140.5 140.2 139.1 136.2 115.2 101.4 239 Boiling 

Run 14 144.1 144.0 143.0 138.2 121.6 104.1 213.5 Boiling 

  

Reservoir

Tube Pump

Injection Nozzle

Aluminum Fin

Cooling Fan

Electric Heater

Test Section

Steam

Water Droplet

Steam Bubble

y

TC1

TC2

TC3

TC4

TC5

TC6x

View area

 
Fig.2 Schematic of experimental apparatus. 

（４）実験結果及び考察 

  Fig.3(a)～(c)に得られた連続画像の例を、Fig.4 に

は各実験条件における液体金属中の垂直方向の温度

分布を示す。Fig.4 から計測領域では、ほぼ直線的な

温度勾配が得られていることがわかる。Fig.3 の画像

は左から 80ms ごとの画像であり、黒い部分が液滴

を、灰色の部分が液体金属を、白い部分が蒸気泡を

示している。Fig.3(a) は Run4 の実験条件におけるも

のであり、液相の温度は最大 106℃程度であり、液

滴の沸騰は起こらず液体金属中を楕円液滴が上昇し

ていく様子がわかる。また、Fig.3(b)は Run11 の実験

条件で、このときの最大温度は 130℃であり、t=480 

ms において大きな蒸気泡が形成されていることが

わかる。Fig.3(c)では、さらに上下の温度差をつけた

場合であるが、t=160ms 付近で蒸気泡が形成されて

いることがわかる。 

 これらの動画像は静止画で確認すると計測中性子

数の少なさから、統計ノイズが多く、液滴や気泡の

形状はあまり明確ではない。しかしながら、動画と

して見た場合には十分に蒸発の様子を認識できた。

そこで、画像処理においては液滴あるいは液滴を含

む蒸気泡の重心を画像処理により求め、その周辺領

域における蒸気量を画像処理により算出し、蒸気泡

の球相当直径を求めた。これは、時間空間での平均

操作は行っていないが、ある時刻での空間平均をと

ることにより統計誤差を低減させることを目的とし

ている。また、動画観察から蒸発過程においては、

Fig.5 に示すように蒸発が開始した後、未蒸発の液滴

が蒸気泡の中で左右に揺動する様子も観察できた。 

 Fig.6,7 は液滴あるいは蒸気泡の重心位置の時間変

化を示し、Fig.6 が水平方向を、Fig.7 が垂直方向変

化を表している。これらの結果から、液滴はジグザ

グ運動をしながら、浮力の影響で垂直に上昇してい

ることがわかる。また、垂直方向の重心位置の変化

はなめらかで、重心位置の計測誤差は大きくないこ

とがわかる。 

 Fig.8 は、蒸気泡の体積変化を示す。この図からは

沸騰開始点後の蒸気泡の体積変化が明確に示されて

おり、空間平均操作により統計誤差に起因するノイ

ズを低減できていることがわかる。 
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Fig.4 Temperature distributions. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.5 Boiling behavior of two-phase bubble. 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) Run 4 

 

 

 

 

 

 

(b) Run 11 

 

 

 

 

 

 

(c) Run 13 

 

Fig.4  Water droplet evaporating in Newton's alloy taken by neutron radiography. 
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Fig.6 Horizontal position of bubble. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.7 Vertical position of bubble. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.8 Volume of two-phase bubble. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.9 Drag coefficient of two-phase bubble. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig.10 Dimensionless heat transfer coefficient. 

 

 Fig.9 および Fig.10 は、二相気泡の抵抗係数と界面

熱伝達率であり、いずれも統計誤差の影響を空間平

均処理により低減可能であり、熱伝達研究に資する

定量的な実験データが得られていることがわかった。 

（５）結論 

  中性子ラジオグラフィを用いてより詳細な混相流

観察を行うために、これまでに開発した高速度撮像

システムを用い、中性子計測の統計誤差を低減させ

る一つの方法として、空間平均処理を用いる処理法

を提案した。今後は時間平均処理を加えた時空間画

像処理を開発し、伝熱二相流研究に役立てたい。 
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JRR-3  中性子ラジオグラフィ装置  樹木医学 

樹木の水分状態と防御反応との関係 

Relationships of Water Status of Trees with Defense Responses 

東京大学大学院農学生命科学研究科 山田利博 

 

I. 研究の目的と意義 

中性子線は水素中での減衰率が大きいことか

ら、中性子ラジオグラフィ（NRG）法は樹木の材

内をはじめとする植物体内の水の分布を非破壊

的に知る有用な手法である。 

 樹木の傷害や感染ではさまざまな面で水が関

わってくる。これまでに、通導阻害部の形成、水

ストレスによる病変部の拡大促進、木部の防御組

織である反応帯の形成と水の分布との関係につ

いて NRG を用いて観察してきた。 

非破壊的に水分分布の変化を捉えることがで

きれば、樹木の診断や管理上もさまざまな応用が

考えられる。例えば、野外における樹木の倒壊の

危険度診断に音響波伝達速度や γ線の透過率測定

が用いられているが、これら腐朽部、空洞部を捉

えるための非破壊診断法は水の分布の影響を受

ける。材変色部、腐朽部の水分分布のパターンは

樹種によって異なり診断の確度を低くする要因

となるため、水の分布パターンを明らかにするこ

とは診断技術の向上に役立つ。また、病変部の拡

大や防御反応と水分状態との関連が明らかにな

れば樹木の管理に有用である。 

今回は、傷害部の水分分布との関連を調べてき

た防御反応、すなわち反応帯形成について補足的

な解析を行うとともに、水ストレスによる樹木内

部の水分状態によって、あるいは傷口の水分状態

を外部から人為的に制御した場合に病変の進行

や防御反応がどう変わるか調べることにより、病

傷害と水との関係についてさらに追求すること

を目的とした。 

なお、以下の実験はすべて JRR-3M 7R の TNRF

を利用して行った。 

 

II. 水ストレスが苗木の含水量および傷害後の防

御反応と水の分布に及ぼす影響 

1.緒言 

 水ストレスがかかると生理活性の低下により

防御反応の強度も低下するとされ、実際に病変部

の拡大が顕著になる現象が知られている。この現

象は NRG によってもスギを用いて観察されてい

る。また、強度の水ストレスの場合は野外のスギ

で全身的に水分量が減少することが示されてい

る。そこで水ストレスが含水量や防御反応に及ぼ

す影響を調べるため、針葉樹、広葉樹の苗木を用

い NRG による観察を行った。 

 

2.実験 

 ケヤキ（環孔材樹種）、イロハモミジ（散孔材

樹種）、スギ（通導組織：仮道管）の苗木を 8 月 7

日に人工土壌（パーライト：バーミキュライト、

1:1、 w/w）を入れたポットに植栽し、潅水間隔

を変えて土壌含水率を調整して異なる水分状態

にした。2～5 日間隔で十分潅水（土壌の飽水含水

率 250%前後）した湿潤処理と、同じ間隔で潅水

時含水率 180％に調整した乾燥処理を設けた。苗

木の水分生理状態については、適時、プレッシャ

ーチャンバによって苗木の水ポテンシャルを測

定した。 

8月15日にドリルで主軸を突き抜ける人為傷害

を与え（傷口は開放）、9 月 3 日に試料採取し冷凍

保存した。冷凍したままの新鮮試料を NRG

（105mm レンズを装着した CCD カメラで撮像し

CT 像を構成）で観察した後、乾燥器（105℃）で

絶乾状態にして再度同じ条件でNRGで観察した。 

 

3.結果 

針葉樹のスギでは乾燥処理によって順当に水

ポテンシャルの低下がみられたが、イロハモミジ

では乾燥に対する適応からか乾燥処理の方が水

ポテンシャルが高かった。ケヤキでは落葉のため

水ポテンシャルの比較は不可能であった。含水率

はどの樹種も湿潤処理と乾燥処理とで差異はな
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かった。 

NRGで得たCT像の観察結果は以下の通りであ

る。スギでは傷の周囲に紡錘形の乾燥帯が形成さ

れ、その大きさは乾燥処理の方が大きかった。防

御反応としての反応帯形成は乾燥試料の観察で

検出できるが、今回は傷害後 20 日足らずなので

形成は限定的である。ケヤキでは反応帯形成はま

だ認められなかった。イロハモミジでは水ポテン

シャルの高い乾燥処理で、スギでは水ポテンシャ

ルの高い湿潤処理で反応帯が明瞭な個体があっ

たものの、一貫した傾向はみられなかった。 

 

湿潤処理 乾燥処理  湿潤処理    乾燥処理 

新鮮試料 新鮮試料  乾燥試料  新鮮試料 乾燥試料 

   スギ       スギ     ケヤキ 

図 1．水ストレス下での傷害に対する反応 (1) 

スギ新鮮試料の傷の周囲の暗色の部分が乾燥帯を示す。 

乾燥試料でみられる傷の周囲の明色の部分は物質の集積

＝反応帯を示す。 

 
湿潤処理  乾燥処理  湿潤処理  乾燥処理 

モミジ（新鮮試料）   モミジ（乾燥試料） 

図 2．水ストレス下での傷害に対する反応 (2) 

新鮮試料でみられる傷の周囲の明色の部分は水や物質の

集積を示す。 

乾燥試料でみられる傷の周囲の明色の部分は物質の集積

＝反応帯を示す。 

 

4.まとめ 

 土壌含水率を定量的に制御することを重視し

て、苗木の成長を無視できるよう、苗のポットへ

の移植や傷害後の早い時期に NRG 観察を行った

ため、含水率の変化や反応帯形成が不十分であり、

移植のストレスによる生理的変化の影響が大き

かった。今後、含水率や水ポテンシャルの影響を

明確にするためには長期間の処理が必要である。 

 

III. 人工物円柱を用いた CT 像の特性解明 

1.緒言 

 これまで樹木の枝や苗木の主軸の NRG による

透過像や CT 像の観察を行ってきたが、樹木組織

の内部構造は不均一なため、実際の内部の密度が

像に正確に反映されていないことが推測される

ものの、どの程度の誤差があるのか不明である。

そこで、均一な構造をもつ人工物の円柱の CT 像

で検討した。 

 

2.実験 

 人工物として、水を満たしたアルミパイプ（内

径 8.5mm、外径 11.8mm）、直径 9.1mm、7.1mm、

5.25mm のケミフロン（ポリクロロトリフルオロ

エチレン）、直径 12.5mm、10.1mm、8.05mm のジ

ュラコン（ポリアセタール樹脂）、直径 9.9mm、

6.1mm のアクリル（メタクリル樹脂）を用いた（図

3）。照射、撮像の条件は II.と同じである。 

 

3.結果 

水素を含まないケミフロンでは円柱内の CT 像

の濃度は均一であった（図 4、5）。しかし、水素

を含み中性子の透過率の低いジュラコン（図 4、6）、

テフロン、水（図 4、7）では中央部の濃度が低く

なる傾向にあった。また、円柱の直径が大きくな

るほど濃度の低下が著しかった。 

 

4.まとめ 

透過率の低い物質では内部への中性子の到達

しにくさが CT 像に表れた。補正する再構成法が

必要であろう。 
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図 3．観察に用いた人工物円柱と透過像（右） 

左の下３段：ケミフロン、上 1 段：テフロン 

中の下３段：ジュラコン、上 1 段：テフロン 

右の上：上部に水を入れたアルミ管 

 

ケミフロンの CT 像    ジュラコンの CT 像 

上から径 5.25、7.1、9.1mm  上から径 8.05、10.1、12.5mm 

 
アルミ管のみ（上）と水を入れたアルミ管（下）の CT 像 

内径 8.5mm 外径 11.8mm 

図 4．人工物円柱の CT 縦断像 

 

 

図 5．CT 横断像と直径に沿った像の濃度変化（ケ

ミフロン） 

 

図 6．CT 横断像と直径に沿った像の濃度変化（ジ

ュラコン） 

 

 

図 7．CT 横断像と直径に沿った像の濃度変化（水） 

左：アルミ管のみ、右：水の入ったアルミ管 

 

IV. 傷害初期の反応帯形成 

1.緒言 

  樹木の木部は傷害や感染に対し防御反応を起

こして反応帯という障壁を形成する。十分な時間

が経過した後の患部や反応帯の形状、一部の樹種

における抗菌性物質を始めとする反応帯構成物

質については知見があるが、反応帯形成の時空間

的観察、すなわち形状や物質集積を経時的に観察

した例はない。反応帯形成過程を可視化すること

は傷害樹木の管理を考える上で有用である。そこ

で、反応帯形成過程を、非破壊、３次元的、経時

的に明らかにするために、人為的に傷害を与えた

樹木について NRG を用いた CT 観察を行った。結

果を、反応帯形成と、樹種、材組織構造、水分分
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布、防御反応の性質との関係で考察する。 

 

2.実験 

千葉県袖ヶ浦市にある（株）富士植木長浦圃場

で、夏季に人為傷害処理を行った。用いた樹種は、

裸子植物で通導組織として仮道管のみのイチョ

ウ、カヤ、被子植物（広葉樹）では放射孔材樹種

のマテバシイ、シラカシ、散孔材～半環孔材樹種

のサルスベリ、散孔材樹種のヒメシャラ、タブノ

キ、サクラ（品種：関山）の 8 樹種である（表 1）。 

 8 樹種の苗木主軸あるいは成木の枝の直径 1cm

程度の部位を径 2.5mm のドリルで穿孔し、1 週間、

2 か月、1 年、3.年後に試料を採取、NRG による

CT 像を得て、反応帯形成過程を調べた。撮像は

CCD カメラ（105mm レンズ）で行った。水分や

防御関連物質の分布パターンを明らかにするた

め、上記試料のいずれも新鮮試料と絶乾試料の観

察を行った。 

本研究結果の一部は平成 19 年の報告書で述べ

たが、未解析であった初期の反応帯形成を中心に

報告する。 

 

表 1．用いた樹種 

樹種 材構造 落葉/常緑 

イチョウ 仮道管 落葉樹 

カヤ 仮道管 常緑樹 

マテバシイ 放射孔材 常緑樹 

シラカシ 放射孔材 常緑樹 

サルスベリ 散孔材 
（半環孔材） 

落葉樹 

ヒメシャラ 散孔材 落葉樹 

サクラ（関山） 散孔材 落葉樹 

タブノキ 散孔材 常緑樹 

 

3.結果 

(1) 反応帯形成開始 

傷害 1 週間後では殆どの樹種で反応帯は不明瞭

であったが、穿孔傷に隣接して何らかの不揮発性

物質の集積が認められた（図 8）。これと反応帯形

成との関係は今後検討する必要がある。2 か月後

になると殆どの樹種で紡錘形の反応帯の形状が

確認できるようになった（図 9）。材構造の違いに

よる反応帯形状の差異はみられなかった。 

 

イチョウ   シラカシ  サルスベリ  サクラ 

図 8．傷害 1 週間後の反応帯形成状況（乾燥試料） 

縦断面（上）、孔の 2mm 上（中）と孔中心（下）の横断面 

 

 

 
イチョウ   シラカシ  サルスベリ  サクラ 

図 9．傷害 2 か月後の反応帯形成状況（乾燥試料） 

縦断面（上）、孔の 2mm 上（中）と孔中心（下）の横断面 
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(2) 反応帯形成停止 

反応帯における物質の集積は 2 か月以降も進ん

だが、1 年後までには停止したようであった（図

10）。 

 

イチョウ   シラカシ   タブノキ 

図 10．傷害 1 年後の反応帯形成状況（乾燥試料） 

 

(3) 反応帯の形状 

針葉樹では、内部ほど病患部の軸方向の範囲が

大きくなり反応帯の位置は傷から離れるが、広葉

樹では必ずしもそのような傾向は認められなか

った（図 11）。 

また、反応帯形成は形成層に近い部位や傷の側

方で早く明瞭になる傾向があり、防御反応の強度

と部位との関係が示唆された（データ省略）。 

 

（新鮮参考）  外層  中層  内層 

     イチョウ        シラカシ 

図 11．傷害 1 年後の反応帯の形状（乾燥試料） 

 

4.まとめ 

 樹木反応帯の 3 次元形状は NRG による CT で捉

えることができたが、今回、透過像では困難であ

った早い時期の反応帯の形成状況も CT により明

らかにすることができた。 

 

V. 傷害部に与える水分が材変色腐朽の進行に及

ぼす影響 

1.緒言 

樹木が幹に傷害を受けると材変色が生じ、さら

に進行して腐朽に至ることもある。材変色は宿主

の防御反応によって局限されるが、防御反応は宿

主の素因のほか環境条件の影響を受ける。また、

傷口表面の状態によっても材変色腐朽の進行が

異なる可能性があるが、研究例は少なく、樹木管

理手法として相反する説が存在している。そこで

人為的な傷害を与え、傷口表面の状態を変えて材

変色腐朽の進行が異なるかどうか検討した。 

 

2.実験 

 3 月に(株)富士植木長浦圃場（千葉県袖ヶ浦市）

において株立ちのケヤキ（幹数 8 本）にドリルで

穿孔傷害を与えた。これらの幹は同一個体である

ため遺伝的に同一である。幹は大小それぞれ 4 本

で、大径の幹は径 24mm のドリルで深さ 8～10cm

まで、小径の幹は径 18mm のドリルで深さ 5～7cm

まで穿孔した。排水孔は径 7.5mm のドリルで穿孔

した。 

1 本の幹に 7 か所穿孔し、それぞれの穿孔部の

乾燥等の処理状態を表 2 のように調節して、1 年

3 か月後、3 年 7 か月後に大小の幹 1 本ずつ伐採・

解体し、材変色腐朽の進行状況を調査した。処理

状態は 1～2 か月毎に清掃や注水等によって維持

し、年 2 回程度、開口部の閉塞防止のため傷口材

をドリルで再切削し腐朽防止剤トップジン M ペ

ースト処理区では再塗布を行った。 

 

表 2．処理法と傷口の水分の状況

処理法No. 穿孔方向 傷口の主な状況
1 下向き 注水 （水苔充填） カバー 表：乾～濡、奥：濡～湿
2 下向き 注水 （傷害1か月後から） シール 乾～満水（滞水多し）
3 下向き 注水 （傷害直後から） シール 乾～満水（滞水多し）
4 下向き カバー 乾～水位1/2（乾多し）
5 下向き 排水孔 乾～底水溜（乾多し）
6 やや上向き トップジンMペースト 乾～濡（乾多し）
7 やや上向き 乾～濡（乾多し）

最初の半年は1か月毎、その後は1～2か月毎に傷口の状態を記録、清掃、注水
年に2回ほど入口の傷口材をドリルで除去
小径の幹の方が傷口に保持される水分は少ない傾向

傷口処理
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3.結果 

変色の範囲（長さ）、色（着色の濃さ）は、乾

燥する処理を行った部位、特に排水孔を設けた場

合に顕著で、注水処理では材変色の範囲、程度と

も小さかった（図 12、13）。特に 1 年後の注水処

理では変色の色はほとんど着かなかった。これら

の傾向は傷害 1 年後も 3 年後も同じであったが、

3 年後は注水と乾燥する処理との間の差は縮まっ

た。 

腐朽への進行は、1 年後はみられなかったが、3

年後は傷口が乾燥する処理、特に排水孔設置およ

び上向孔処理で認められた。 

図 12．傷口処理による材変色長の差異（3 年後） 

No.は幹の番号で、斜線が大径幹、白地が小径幹を示す。 

材変色長は傷を差し引いた大きさ。 

+ は材変色が採取丸太の範囲を超えていた。 

 

図 13．3 年後の材変色の様子（幹 No.2） 

 

 傷害 3 年後の各傷害部から円板を採取し NRG

で透過像を観察した。新鮮な円板を観察後、乾燥

して再度観察した。新鮮な円板の写真と同じ円板

を乾燥した後の NRG 透過像を図 14 に示す。腐朽

に進行していない個体（写真左）では材構造がし

っかり残っていることが確認されたが、腐朽に至

った個体（写真中、右）では透過像で材構造が部

分的に崩壊していることが観察された。 

 

注水（水苔）   排水孔      上向孔 

図 14．3 年後の横断面の材変色腐朽（幹 No.2） 

傷からの材変色の水平方向への広がりには処理による差

異はみられない。 

 

4.まとめ 

傷害後の傷口表面の状態によって材変色の範

囲や程度だけでなく、腐朽への進展に差異が生じ

たことから、樹木管理に生かすことが可能である。

NRG によって円板内部の腐朽状況を確認するこ

とができた。 

 

VI. 成果の公表 

山田利博 (2008) 樹木の材変色と腐朽. 樹の生命 

6 号:8-13 

山田利博・永石憲道・山下得男・小山常夫・神庭 

正則・飯倉 寛 (2011) 数種樹木木部における

傷害後の反応帯形成のNRGによる検出. 122回

日本森林学会学術講演集:Pa2-88 

山田利博 (2011) 樹木の防御機構再考. 樹の生命 

9 号:1-8 

山田利博・村田政穂 (2011) 数種樹木の自然傷害

枝の NRG および組織化学的観察. 樹木医学研

究 15(4):177-179 

 

注水    注水     注水    カバー  排水孔    上向孔  上向孔

水苔   1 月後     すぐ                  トップジン 

0 

50 

100 

150 

200 

250 

水
苔
＋
カ
バ
ー

注
水
＋
シ
ー
ル

（
1
か
月
後
）

注
水
＋
シ
ー
ル

（
す
ぐ
）

カ
バ
ー

排
水
孔

上
向
孔
＋

ト
ッ
プ
ジ
ン

上
向
孔

材
変

色
長

m
m

No.4
No.2

124



 

 

 

 

6. 中性子残留応力測定装置による材料評価 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



JRR-3、中性子残留応力解析装置(RESA)、超伝導材料 

｢中性子回折による複合ニオブ３スズ線材の３次元ひずみ測定｣ 

3-Dimensional Strain Measurements of Nb3Sn Composite Wires  

by Neutron Diffraction 

東北大学 金属材料研究所 淡路 智 

 
（１） 研究の目的と意義 

 実用 Nb3Sn 超伝導線材はすでに多くの超伝導機

器に用いられているが，超伝導特性の歪み依存性の

理解と制御は，未だ未解決の問題として残っている．

これは，複合材である Nb3Sn 線材の内部歪みを高精

度で３次元的に評価する手段が無かったからである．

一方で，実用超伝導線材の臨界電流密度や上部臨界

磁場の一軸引っ張り依存性は，多くのグループによ

り詳細に測定が行われており，いくつかのモデルに

よって定量的な記述が可能となっている，しかし，

そのときのパラメータは試料作製プロセスなどで異

なっていることが，問題となっており，統一的な歪

み依存性のモデルはまだ確立されていない．本研究

では，内部歪み状態に影響を与えると予想される線

材構造，作製プロセス，複合材料などのパラメータ

を変化させた実用 Nb3Sn 線材に対して，内部歪み状

態を直接測定し，超伝導特性と比較検討することで，

実用 Nb3Sn における超伝導特性（臨界電流密度，臨

界温度，上部臨界磁場）の歪み依存性の統一的なモ

デルを構築する事を目的とする．さらに，内部歪み

を制御することで，超伝導特性の最適化への展開を

図る．これらの結果から，超伝導特性の歪み依存性

のメカニズムを解明するとともに，超伝導を制御す

る新たなパラメータとして歪みをとらえることが可

能となる． 

 

（２） 研究方法 

 試料は，CuNb を補強として配置した断面構造を

もつ CuNb/(Nb,Ti)3Sn 線材である。その断面を図１

に示す。円形部分は，超伝導部分超伝導部分から

CuNb 領域へ Sn の拡散を防ぐための Nb バリアで

ある。超伝導部分は，ブロンズ法によって作製され，

約 3.3m 径のフィラメントが約 10000 本埋め込ま

れた構造をしている。フィラメント周りは CuSn ブ

ロンズである。この線材は，図から分かるように複

合材であるため，Nb3Sn には残留歪みが発生する。

この歪みが超伝導特性を大きく変化させるが，本研

究では，内部ひずみを変更するために，室温で繰り

返し曲げを行った。これを事前曲げ処理と呼んでい

る。事前曲げ処理を行った Nb3Sn 線材は，その内部

ひずみの変化により，図２に示したような臨界電流

密度の引っ張り歪み依存性が大きく変化することが

知られている。本研究では，この残留歪みを線材長

手方向から横方向までの角度依存性を測定すること

から始めた。この測定によって，試料内部の残留歪

みを３次元的に評価する手法を確立する。また，引

っ張り応力下における３次元ひずみ状態を測定した。

これらの結果を，臨界電流の歪み依存性の結果と比
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図２，IS2 タイプ線材の，4.2K, 14T における臨界電

流の一軸引っ張りひずみ依存性。繰り返し曲げ

(prebend)印加前後の結果を示した。 

  
 
図１，CuNb/(Nb,Ti)3Sn 線材の断面構造。(a)CuNb 外

側(IS2-type)，(b)CuNb 内側(IS1-type) 
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較することで，Nb3Sn の歪み依存性の起源を明らか

にする。用いた装置は，JRR3 の残留応力測定装置

RESA と，低温用引っ張り試験器である。 

 

（３） 成果 

 10 K における線材の内部歪みの角度依存性を図

３に示す。この測定では，1 cm 長さに切った直径 1 

mmの線材 100本を立方体状に積層してワニスで固

めたものを，冷凍機のコールドヘッドに直接取り付

けて測定した。図の= 0˚が線材長手方向に相当す

る。長手方向でディップ状に圧縮歪みが大きくなり，

横方向(= 90˚)では引っ張り歪みとなっている。こ

の振る舞いは，主に材料の熱収縮率の違いとポアッ

ソン比に起因しているが，弾塑性変形のため単純な

ポアッソン比とは異なっている。本研究では，線材

構造と内部ひずみの異なる２種類の線材を測定した。

内部ひずみの角度依存性を，長手方向の残留歪みと

横方向の残留歪みを用いた以下のような式を用いて

記述した結果が，図中の実線である。 

 

     1z 2
sin2  1r 2

cos2 1  (1) 

 

ここで，z, rはそれぞれ長手方向と横方向の歪みで

ある。図から分かるように計算結果と実験結果が良

く一致する。この結果は，少なくとも丸線の内部ひ

ずみは，長手方向と横方向と２つの歪みを評価する

ことで３次元的に理解できることを示唆している。 

 次に，線材に事前曲げ歪みを与える前後の内部ひ

ずみを，一軸引っ張り応力下で測定した結果を図４

に示す。引っ張り試験に関しては，６本の線材をバ

ンドルして引っ張ることで，中性子回折の強度を確

保した。測定した Nb3Sn の格子ひずみは，伸び計で

同時測定した線材の伸びと良い一致を示したことか

ら，測定範囲内で Nb3Sn は弾性変形していることが

分かる。室温の結果に着目すると，軸方向に関して

約-0.16%の圧縮歪みが，0.8%の事前曲げ処理によっ

て約 0.14%の引っ張り歪みへと変化する一方で，

-0.1%付近の横歪みは大きく変化していない。さら

に，事前曲げ前後の応力−歪み曲線は，引っ張り応力

印加時と解放時の応力—歪み曲線の関係と類似して

いる。これは，事前曲げ処理によって経験した歪み

により，銅が塑性変形を起こすことで，残留歪みが

変化している事を意味している。このことが，事前

曲げ効果の機構において重要となっている。さらに

温度を 7K まで下げた場合には，熱収縮によって残

留歪みの絶対値が圧縮側にシフトしているが，事前

曲げ前後の関係はおおむね室温と類似している。こ
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図３，IS2 タイプ線材（事前曲げ無し）と IS1 タイプ

線材（0.8%事前曲げ後）の，10 K における内部ひず

みの角度依存性。 = 0˚が線材長手方向。 

 

 
図４，室温および低温(7 K)における IS2 タイプ線材の

内部ひずみの引っ張り応力依存性。Prebent は 0.8％
事前曲げ処理，As-react は事前曲げ処理前を意味して

いる。 
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のことから，事前曲げによって変更された残留歪み

は，低温でも相対的に維持されていることを示唆し

ている。このため，次に示すように，低温の臨界電

流特性が事前曲げ処理で大きく変化することとなる。

図５に，同じ試料の 4K における臨界電流の一軸引

っ張り歪み依存性を示す。図には，図２に示した同

じ構造の別試料の結果も合わせて示した。図の横軸

は，外部から印加した歪みをとっているため，中性

子で決定した正味の歪みとは異なっていることに注

意してほしい。経験的に，臨界電流の一軸引っ張り

歪み依存性は，軸方向の圧縮残留歪みと引っ張り歪

みがキャンセルするところで，臨界電流が最大とな

ることが知られている。これは，Nb3Sn が受けてい

る実質的な歪みが，そこでゼロとなるためである。

すでに図４から，中性子で測定した線材の 7K の残

留歪みは，事前曲げ前で約-0.353%，事前曲げ後で

約+0.026%であることが分かった。これらの歪みの

値は，図５に示した臨界電流が最大となる歪みと良

い一致が見られている。 

 Nb3Sn の臨界電流の一軸歪み依存性は，実は一軸

歪みだけで決まっている訳ではない。図５に示すよ

うに，事前曲げ処理により，臨界電流が最大となる

歪み（残留歪み）が変化するだけではなく，その最

大値も変化しているからである。したがって，Nb3Sn

線材の一軸歪み依存性を理解するためには，３次元

歪みに基づく Nb3Sn 線材の臨界電流の歪み依存性

モデルが必要である。３次元歪みモデルはいくつか

提唱されているが，いずれも結晶格子の変形を表す

偏差歪み(Deviatric strain)と，変形を伴わない体積

変化である静水圧歪み(Hydrostatic strain)の２つ

によって表される。これらの重要な歪みは，中性子

回折によって測定した軸方向歪みと横歪みを用いて

定量的に計算することが可能となるが，その際に重

要なパラメータは，軸方向歪みと横方向歪みの比

である。弾性変形の場合には，はポアッソン比とな

るが，複合材であり，構成材の一部が塑性変形する

Nb3Sn 線材の場合には，通常の単体のポアッソン比

とは異なる。この比を見るために，測定で得られた

軸歪みと横歪みの関係を図６に示す。図から，測定

した範囲内では， ≈ 0.37 となり事前曲げにより大

きく変化しないことがわかる。また，軸方向歪みが

ゼロとなる点における横方向歪みは，事前曲げ前後

でほぼ同じとなっている。このことは，臨界電流の

一軸引っ張り歪み依存性の最大値が，ほぼ同じとな

ることを意味しており，図５の結果をおおむね説明

する。図５に同時に示した，臨界電流の最大値が事

前曲げ処理によって向上する場合には，軸方向歪み

ゼロに対する横方向歪みの値が異なっていると予想

される。 

 以上のように，中性子回折によって，複合 Nb3Sn

線材の歪みの絶対値を３次元的に測定できたために，

その臨界電流の歪み依存性の挙動を理解することが

できた。Nb3Sn 線材の臨界電流は，軸方向歪みだけ

で無くそれによって誘起される横歪みによっても大

きく左右される。このため，３次元歪みを理解し制

図５，4.2K, 14.5T における，IS2 タイプ線材の一軸引

っ張り応力依存性。今回中性子回折に用いた試料と，

以前に測定した別試料の結果。 図６，IS2 タイプ Nb3Sn 線の軸歪みと横歪みの関係。
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御することが，応用上重要となる。事前曲げ処理は，

そのための有効な手段となり得ることが，実証でき

た。 

 

（４） 成果に対する評価 

 残留歪みの角度依存性（図３）に関しては、同じ

解析手法を用いて異なる Nb3Sn でも歪みの角度依

存性を良く表すことが可能であることが，他のグル

ープからも発表されている。これらの一連の我々の

研究によって，３次元歪みの重要性が認識されるよ

うになり，実用 Nb3Sn 線材の歪み効果についての理

解が進むとともに，標準化においても測定上発生す

る横歪みの影響を考慮する必要性が認識されるよう

になってきている。 
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JRR-3，RESA, 鉄鋼材料 

｢その場中性子回折実験による TWIP 鋼の変形挙動の解明｣ 

In-situ Neutron Diffraction Study of a High-Mn TWIP Steel during Tensile deformation 

兵庫県立大学大学院工学研究科 物質系工学専攻  土田 紀之 

 
1. 研究の目的と意義 

近年 Mn を 30mass%ほど含んだオーステナイト

鋼において，引張変形中にオーステナイトより変

形双晶が現れることによって強度と延性のバラ

ンスが向上する現象が注目されている．これは

TWIP(Twinning Induced Plasticity)効果と呼ばれて

いる．TWIP 鋼は，同じくオーステナイト組織の

一部が変形中にマルテンサイト変態する，いわゆ

る TRIP(Transformation Induced Plasticity)鋼と並ん

で優れた強度-延性バランスを示す鉄鋼材料とし

て注目されている．さらに TWIP 鋼は，Al や Si

を含んでいることから軽量化に繋がり，その優れ

た機械的特性も合わせて自動車用材料としての

利用が期待されている． 

 TWIP 効果は，変形中に発生する変形双晶が関

係していると言われ，この点に着目した研究が報

告されている．しかしながらこれらは理論的な検

討が中心であり，TWIP 効果と変形双晶の関係を

解釈できる実験データはまだまだ少ないのが現

状である．中性子線は高い透過能をもち，試料内

部の変形挙動をバルク平均として評価できる点

が特徴である．このため，構成相や結晶粒単位で

生じる不均一変形挙動(第二種応力)を知ることが

でき，引張試験のようなマクロな変形挙動との関

係を検討する手段としては大変有効である．そこ

で本研究では， 引張変形を加えながらの「その

場中性子回折実験」を行い，変形に伴うピーク位

置や強度，半価幅といった基礎データを取得した．

得られたデータを整理することで「TWIP 鋼の変

形特性におよぼす変形双晶の影響」を明らかにす

ることを目的とする． 

2. 実験方法 

本研究では，高 Mn TWIP 鋼(Fe-30Mn-3Al-3Si 

(mass%))と安定オーステナイト鋼である SUS310S

鋼を用いた．いずれも初期オーステナイト粒径は

約 50 μm である．これらの試料より，平行部長さ

25 mm，平行部幅 5 mm，厚さ 1.2 mm の平板試験

片を作製し，常温 296 K，初期ひずみ速度 3.3×10-4 

s-1にて静的引張試験を行った．引張試験は破断ま

で行い静的引張特性について整理するとともに，

TWIP 鋼については様々なひずみ量を加えた試料

を準備し，SEM-EBSD 法によりそれらの組織を観

察した． 

その場中性子回折実験は日本原子力研究開発

機構の残留応力解析装置 RESA を用いて行った．

本実験では，平行部長さ 80 mm，平行部幅 3 mm，

厚さ 1.2 mm の試験片を用いた．装置に取り付け

た引張試験機により試験片に引張強さ付近まで

の種々の荷重条件で変形を加え，荷重一定の状態

でオーステナイト相の(111), (200), (311)各格子面

の回折プロファイルを得た．回折プロファイルか

らは格子面間隔を求め，各負荷応力における格子

ひずみを算出した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1 Nominal stress-strain curves of the TWIP and 

SUS310S steels obtained by static tensile tests. 

 

3. 結果と考察 

Fig. 1 に引張試験で得られた公称応力-ひずみ曲

線を示す．各試料の機械的特性は，Table 1 に整理

した．0.2%耐力と引張強さはほとんど同じである

が，TWIP 鋼の方が良い均一伸びを示した．この
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優れた均一伸び(延性)は，TWIP 鋼の引張特性にお

ける大きな特長と言える．Fig. 2 には，真応力-ひ

ずみ曲線と加工硬化率曲線を示す．TWIP 鋼の方

が同じ真ひずみにおける加工硬化率が大きく，ま

た，ひずみ 0.2 以降でわずかであるが加工硬化率

が再び増大した．このような加工硬化率の変化に

より，塑性不安定条件を満足する真ひずみが大き

くなり優れた均一伸びが得られたと説明するこ

とができる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2 True stress and work-hardening rate as a 

function of true strain.  

Table 1 Mechanical properties of the TWIP and 

SUS310S steels.  

 
0.2% proof 

stress (MPa) 

Tensile 
strength 
(MPa) 

Uniform 
elongation 

(%) 

TWIP 221 583 79.9 

310S 225 571 54.5 

Fig. 3 に，その場中性子回折実験から得られた

負荷応力に対する格子ひずみの変化を示す．いず

れも図における 0.2%耐力(YS)付近までは格子ひ

ずみと負荷応力はほぼ直線関係であり，その傾き

や YS 以降の挙動も結晶方位に依存して違いが見

られた．つまり，同じオーステナイト相であって

も結晶粒群により変形が異なることがわかる．今

回測定した 3 つの結晶粒群のうち，[111]結晶粒群

は格子ひずみが小さいため塑性変形しやすい軟

質粒であると言え，[200]結晶粒群の格子ひずみは

大きくこれは変形しにくい硬質粒であることを

示している． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3 lattice plane strain vs. true strain in the TWIP 

steel (a) and SUS310S one (b). 

硬質粒と軟質粒の格子ひずみの差は，結晶粒間

の塑性変形差に起因する応力分配の大きさを意

味し，粒応力と呼ばれる．この粒応力の大きさは，

各オーステナイト鋼の加工硬化挙動と大きく関

係する．本研究では，Fig. 3 に示した格子ひずみ

と各結晶粒群の弾性変形中の傾きより，残留格子

ひずみを求め，真ひずみに対して整理した．この

結果を Fig. 4 に示す．[200]，[111]結晶粒群の残留

格子ひずみはそれぞれプラス(引張)とマイナス

(圧縮)の値を示し，TWIP 鋼の絶対値の大きさは

SUS310S 鋼よりも大きく，[200]，[111]結晶粒群の

残留格子ひずみ差も同様に大きいことがわかる．

さらに残留格子ひずみ差はひずみとともに大き

くなることもわかった．つまり，TWIP 鋼は

SUS310S 鋼よりも変形とともに結晶粒間の応力

差が大きくなっていることがわかり，このような
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不均一変形の大きさが Fig. 2 に示したような加工

硬化挙動と関係していることが推察される． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 4 Calculated residual lattice plane strain for 

γ(200) and γ(111) as a function of true strain in the 

TWIP and SUS310S steels. 

 

Fig. 5には，SEM-EBSD観察による真ひずみ0.1，

0.3，0.5における TWIP鋼の組織写真を示す．TWIP

鋼は変形を加えると変形双晶を生じ，その体積率

はひずみとともに増加することがわかった．また，

図における黒い太線は 15°以上の大角粒界を示

しており，変形双晶は大角粒界であることがわか

る．これより，変形双晶は結晶粒界と同じ働きを

することが予想され，ひずみ量とともに変形双晶

の体積率が増加することは変形とともに組織の

微細化が起こっていると考えることができる． 

以上のことから，高 Mn オーステナイト鋼の

TWIP 効果による優れた均一伸びは，高い加工硬

化率が関係している．これをその場中性子回折実

験により結晶粒間の不均一変形の観点より考え

ると，変形とともに結晶粒間の応力分配，つまり

粒応力が大きくなることが大きな理由として考

えられる．さらに，粒応力が大きい理由として，

TWIP 鋼の場合変形中に変形双晶が発生し，その

体積率はひずみ量とともに増加した．この変形双

晶による組織の微細化が粒応力の増大，そして高

い加工硬化率に大きく影響をおよぼしていると

結論づけられる． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 5 Orientation color maps in the TWIP steels with 

various true strains of 0.1 (a), 0.3 (b) and 0.5 (c). 

4. まとめと今後の方針 

本研究では高 Mn オーステナイト鋼における

TWIP 効果について，安定オーステナイト鋼であ

る SUS310S 鋼を比較材に用い，静的引張試験によ

りマクロな機械的特性を調べた．また，その場中

性子回折実験により結晶粒群ごとに生じる不均

一変形挙動を測定した．さらに SEM-EBSD によ

り組織観察を行った．得られた主な結論は以下の

とおりである． 

(1) 静的引張試験結果から，高 Mn TWIP 鋼は

SUS310S よりも優れた均一伸びを示すこと

がわかった．  
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(2) TWIP 鋼は変形が進行しても加工硬化率が減

少しにくく，SUS310S 鋼よりも高ひずみ域側

まで高い加工硬化率が維持された．これが

TWIP 鋼の大きな均一伸びと関係している． 

(3) 中性子回折実験結果から，結晶方位に依存し

て格子ひずみの変化に違いが見られ，[hkl]結

晶粒群によって変形応力の大きさが異なる

ことがわかった．また，残留格子ひずみの差

から求めた粒応力は TWIP 鋼の方が SUS310S

鋼よりも大きく，さらにその差はひずみ量と

ともに大きくなった． 

(4) SEM-EBSD による組織観察から，引張変形を

受けた TWIP 鋼には変形双晶が観察され，そ

の体積率は変形とともに増加した．また，変

形双晶境界は大角粒界であることもわかっ

た．このことから，TWIP 鋼では変形双晶の

発生によって組織の微細化が起こっている

と考えられる．このような変形に伴う変形双

晶の増加と組織の微細化が粒応力の増大と

関係し，TWIP 鋼の高い加工硬化に繋がった

と考えられる． 

(5) 本研究成果は，オーステナイト鋼の強化機構

として注目されている TWIP 効果を不均一変

形挙動の点より明らかにした点において非

常に意義がある．また，これまでに報告され

ている準安定オーステナイト鋼の TRIP 効果

や高窒素オーステナイト鋼など他のオース

テナイト鋼の変形挙動の相互理解にも大き

な役割を果たすことが期待できる． 

(6) 今後は，TWIP 効果に影響をおよぼすと考え

られる初期粒径の影響について同様の実験

を行うことを計画している． 

5. 成果の公表 

(1) Static Tensile Deformation Behaviors of an 

Fe-30Mn-3Al-3Si TWIP Steel studied by in-situ 

Neutron Diffraction, N.Tsuchida, R.Ueji, F.Yin 

and Y.Tomota, Journal of Iron and Steel Research 
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178-182. 

(2) Effect of Grain Size on Work Hardening 
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G.D.Torkamani, N.Tsuchida and K.Kunishige, 

Proceedings of the 2nd International Symposium 

on Steel Science (ISSS2009) (2009), pp. 

293-296. 

(3) その場中性子回折実験による高 Mn オーステ

ナイト鋼の TWIP 効果の考察，長田悠，土田

紀之，深浦健三，上路林太郎，殷福星，材料

とプロセス，23 (2010), 1258. 
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中性子応力測定における粗大粒応力評価法の開発

Internal Stress Measurement for Materials with Large Grains
using Diffraction Technique

Faculty of Education, Niigata University

新潟大学教育学部　鈴木　賢治

1. はじめに
発電設備における溶接による引張り残留応力は応

力腐食割れの原因となる．その改善を目的として，
レーザー，ウォータージェットなどを利用して表面部
の引張り残留応力を圧縮に変えるピーニング法が提
案されている [1,2]．これらのピーニング処理された
部材の残留応力を把握することは発電設備の安全に
おいて重要である．
一方，オーステナイト系ステンレス鋼およびその

溶接部は粗大粒であるために回折環が得られず，ス
ポット状になることも多い．特に，シンクロトロン放
射光のように高指向性，高輝度および高エネルギー
の光源は，空間分解能がよく，内部の応力測定に優れ
ているが，粗大粒の影響を強く受けるために，回折法
による応力測定には困難を伴う．これに対して，JRR-

3の残留応力測定装置RISAを利用した中性子回折法
では，強度・空間分解能では放射光に劣るが，透過力
と粗大粒に対する適用性では優位性を持つことが期
待される．
本研究では，放射光および中性子のそれぞれの優

位性を利用した相補的応力測定方法をピーニング部
材の残留応力測定に適用したので，その結果を報告
する．ひずみスキャニング法においては表面効果が
問題となりその補正方法も提案されている [3]．しか
し，アナライザーなどの利用は回折強度の低下を招
き，偏向電磁石による放射光源や原子炉中性子源で
は有効な方法とは言い難い．これに対して，ひずみス
キャニング表面効果の自動補正機構および粗大粒に
対する対策も含めた手法として回転ひずみスキャニ
ング法を提案してきた [4]．本研究では，回転ひずみ
スキャニング法の結果についても報告する．

σ
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(a) LP
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(b) WJP

Fig. 1. Peening direction and coordinate system.

2. 実験方法
2.1 試験片

試験片の寸法は，板厚 8mmで 20×20 mm2 の板の
表面（研削面）にレーザピーニングを施した．図 1 (a)

に，連続蛇行したレーザピーニングの方向と座標の
定義を示す．レーザピーニング条件は，パルスエネル
ギーは 60 mJ, スポット径 0.7 mm, 照射回数 70 パル
ス/mm2 である．以下，レーザーピーニング材は LP

材と称する (試験片番号は#LP2)．
一方，ウォータジェットピーニングは，板厚 8mm，

大きさ 200×2000 mm2の平板 (研削加工面)の中心線
に沿って施工された後，施工方向に 20×20 mm2 の

JRR-3, RISA-II,機械工学

134



寸法に放電加工にて切り出した．図 1 (b)に施工方向
（破線矢印）と座標の取り方を示した．また，LP材と
同様に施工ままの試験片を用意した．以下，ウォータ
ジェットピーニング材をWJP材と称する．ウォータ
ジェットピーニングの条件は，1パスで噴射距離 140

mm, 噴射流量 48 l/min, 噴射角度 90◦, 噴射時間 40

min/mである．
2.2 中性子応力測定

応力測定は，日本原子力研究開発機構研究炉 JRR-

3 の残留応力測定装置 RESA-II を利用した．原子炉
の核分裂に伴い発生する中性子を減速し，さらにモ
ノクロメータで回折させることで，一定の波長を持
つ中性子を取り出して，スリットで構成されるゲージ
体積中の結晶に入射させる．波長を λは，回折角 2θ

を測定し，次のブラック条件

λ = 2 d sin θ (1)

により結晶の格子面間隔 d を求める．無ひずみの格
子面間隔 d0 を用いて，

ε =
d − d0

d0
(2)

の式から格子ひずみ εを測定できる．
ピーニング方向のひずみ εx,ピーニング方向垂直の

ひずみ εy, 板厚方向のひずみ εz を測定すると 3軸応
力の関係から次の各方向の応力が得られる．

σx =
E

1 + ν

[
εx +

ν

1 − 2 ν
(εx + εy + εz)

]

σy =
E

1 + ν

[
εy +

ν

1 − 2 ν
(εx + εy + εz)

]

σz =
E

1 + ν

[
εz +

ν

1 − 2 ν
(εx + εy + εz)

]


(3)

ピーニング残留応力の分布においては，σz = 0の平
面応力状態であることが知られているので [5]，本研
究においても平面応力状態を仮定して，上式は以下
のようになる．

σx =
E

1 − ν2 (εx + ν εy)

σy =
E

1 − ν2 (εy + ν εx)

 (4)

図2に中性子回折を利用したひずみスキャニング法
の様子を示す．スリットを通過した入射中性子が治具

Fig. 2. Experiment of strain scanning with thermal neu-
trons.
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Fig. 3. Diffraction profile of strain-free specimen.

の上にセットされた試験片で回折し，回折した中性子
を一次元検出器にて測定した．無ひずみの格子面間
隔 d0を測定するための無ひずみ試料として同一材の
焼鈍試験片を用意した．図 3は無ひずみ材のプロファ
イルと格子定数を決定した結果を示している．中性
子回折曲線がきれいに得られ，ガウス関数でよく近
似されている．
表 1 に中性子測定条件をまとめた．大凡の目安と

して，回折ピークを Gauss 関数で近似したときの回
折ピーク高さが 150 カウントになるように測定時間
を決定した．ひずみスキャニングによる測定深さは，
ピーニング面面から裏側まで透過法で残留応力を測
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Table 1. Conditions for stress measurement of LP and
WJP specimens.

Nuclear reactor JRR-3 (Tokai, Japan)
Apparatus RESA-II
Neutron wavelength 1.835235 Å
Linear detector 256 ch, 0.053614◦/ch
Slit sizes 1 × 10 mm2

Material SUS316L (LP and WJP)
Specimen sizes 20 × 20 × 8 mm3

Diffraction γ-Fe, 311
Diffraction angle 2 θ0 115.7614◦

Lattice constant a0 3.593387 Å

Diffraction elastic
constants

E311 = 182.47 GPa
ν311 = 0.3067

Measured depth (mm) 0.5, 1, 1.5, 2, 3, 4, 5, 6 and 7

定した．測定位置は，表 1にあるように 0.5, 1, 1.5, 2,

3, 4, 5, 6および 7 mmの計 9点で測定した．
測定に利用した回折弾性定数は，SUS316の単結晶

のスティフネス [6]を用いてKrönerモデル [7]から導
いたものである．
2.3 放射光実験

LP 材および WJP 材の深さ方向の残留応力分布を
得るために，大型放射光施設 SPring-8にて高エネル
ギー放射光Ｘ線を用いてひずみスキャニング法にて
残留応力を測定した．利用したビームラインは日本
原子力研究開発機構の専用ビームライン BL22XUで
あり，挿入光による高輝度かつ高エネルギーＸ線を
利用できるビームラインである．放射光実験の条件
を表 2 に示す．放射光ビームは発散が少なく，かつ
ゲージ体積が小さいので，測定においては内部の粗
大粒の影響を極力避ける必要がある．また，ピーニン
グ直下の残留応力測定を行うので，試料表面の影響
でゲージ体積の形状が変わり回折角が変化する表面
効果を避ける必要がある．その対策として，回転ひず
みスキャニング法で測定を適用した [4]．使用した回
折は γ-Fe の 331回折で，SUS316の単結晶のスティ
フネスを用いてKrönerモデルから計算してヤング率
E331 = 217.4 GPaおよびポアソン比 ν331 = 0.269を
得た．

Table 2. Conditions for strain scanning method with hard
synchrotron X-rays.

Beam line BL22XU

Wavelength 66.40 keV (18.660 pm)
Divergent slit 1.0×0.2(mm)
Receiving slit 1, 2 1.0×0.2(mm)
Rotation speed 0.2 Hz

Method Strain scanning method
Diffraction 331
d0 0.8218515 Å
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Fig. 4. Residual stress distributions for laser-peened
SUS316L measured by neutrons.

3. 実験結果および考察
3.1 レーザーピーニングの残留応力分布

レーザーピーニングした SUS316Lの深さ方向の残
留応力分布および半価幅 (FWHM)の分布を中性子で
測定した結果を図 4に示す．残留応力は，表面部に約
−150 MPaの圧縮を示し，深さ 1.5 mm当たりから引
張り側に変化し，背面に向かい再び引張り側になる．
d0 の値の影響があるが，残留応力の分布形としては
概ね測定できている．ゲージ体積が 1× 10 mm2であ
ることから，残留応力の変化の激しい表層部におい
て空間分解能が足りない．しかし，表面下のピーニン
グの影響を受けていない内部の残留応力については，
粗大粒であっても十分測定できている．また，中性子
測定の結果からは，レーザピーニング方向と垂直方
向で残留応力の差があまりみられない．
図 4 からピーニングにより塑性変形を受け半価幅
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Fig. 5. Residual stress distributions for laser-peened
SUS316L measured by synchrotron X-rays.

が増加している厚さは 2 mm 程度であることがわか
るが，ゲージ体積の寸法を考慮するとそれよりも薄
いようである．また中性子では，レーザーピーニング
の影響が，半価幅の変化に顕著に現れない結果となっ
ている．
一方，レーザーピーニングした同一試験片を放射

光で測定した結果を図 5に示す．放射光による測定で
はゲージ体積が小さいので，空間分解能が高い．加え
て，Ｘ線強度も大きいので，ピーニング表面下の応力
分布が詳細に測定できる利点がある．回転ひずみス
キャニング法で測定しているので，表面効果が自動的
に補正され，表面の応力が高精度で測定されている．
しかし，結晶粒がピーニングにより微細化している
所では回折プロファイルが測定できるが，内部になる
と結晶粒径が大きくなる上に，放射光ビームの発散
が小さいので，粗大粒の影響が顕著に現れる．その結
果，内部の残留応力分布には変動が多い．回転ひずみ
スキャニング法を採用しても内部の応力測定に困難
があった．
ピーニングの方向と残留応力についてみると，

ピーニング方向の応力 σx の方が，ピーニング方向
垂直な応力 σyよりも大きい圧縮となり，中性子の結
果と異なる．これは，中性子応力測定の場合，高い
空間分解能で測定していないために，平均化される
ために互いに近い値を示すものと考えられる．
放射光で測定した半価幅 (HVB)は，レーザピーニ
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Fig. 6. Residual stress distributions for water-jet-peened
SUS316L measured by neutrons.

ング面で小さく，深さ 1 mm に当たりで急激に増え
たが，それ以降は粒の影響で強弱が現れる．結晶粒が
微細化しているにもかかわらず，半価幅がレーザー
ピーニング面で減少している．これは，レーザーピー
ニング特有の現象であり，熱的影響も受けながら塑
性変形が進行している可能性を示唆している．半価
幅が粗大粒の影響を受ける所では，当然のことなが
ら回折角度の値もばらつきやすく，誤差を含むこと
になる．
中性子および放射光による応力測定の結果を総合

すると，表面から約 1 mm の深さに圧縮残留応力層
がある．表面の残留応力はピーニング方向で −180

MPaであり，ピーニング方向垂直の残留応力が小さ
く−80 MPaである．内部では 200 MPaの引張り残留
応力が生じている．半価幅の変化については，中性子
よりも放射光の方がレーザピーニングの影響を検出
しやすい．
3.2 ウォータジェットピーニングの残留応力分布

ウォータジェットピーニング試料の残留応力分布を
中性子回折によりひずみスキャニング法で測定した
結果を図 6に示す．残留応力の分布を見るとレーザー
ピーニングの試料と同様に，表面に約 −150 MPaの
圧縮残留応力が形成され，ウォータジェットピーニン
グによる影響層は，応力分布から深さ約 1.5 mmと思
われる．ただし，中性子回折曲線の半価幅 (FWHM)

の変化では明瞭に判断することができない．この原
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因は，中性子ビームの発散が大きいために結晶子の
乱れによる回折線の拡がりの変化を捉えにくいため
と考えられる．
一方，ウォータジェットピーニングした同一試験片

の放射光による測定結果を図 7に示す．ウォータジェ
ットピーニング面には，レーザーピーニングに比較し
て大きな圧縮残留応力が導入され，残留応力は内部
に向かい引張り側に変化し，さらに背面に向かい圧
縮側へと変化している．ただし内部においては，半価
幅 (HVB)は大きなばらつきがあるので，正確なピー
ク決定ができていないことも考えられる．また，ピー
ニング方向による差が少ないこともウォータジェット
ピーニングの特徴である．
半価幅を見ると，表面から深さ 1 mm程度がウォー

タジェットピーニングによる影響層である．深さ 1.5

mm以降においては，回折プロファイルの乱れがあり，
放射光による測定のばらつきがある．
中性子および放射光による測定を総合すると，ウ

ォータジェットピーニングの残留応力は，表面で約
−500 MPaの圧縮があり，圧縮残留応力層は表面から
約 1.0 mmの深さとなる．内部には 150 MPa程度の引
張りが生じ，背面に向かい圧縮が生じている．また，
ピーニング方向による残留応力の差は小さく，等 2軸
応力状態に近い．
4. まとめ
ピーニングされた部材は，急激な塑性変形により

微細化された表面部に急激な残留応力勾配を持ち，

一方内部には粗大粒を持つ．このような応力状態と
結晶粒の変化を持つ部材の残留応力測定においては，
シンクロトロン放射光と中性子を相補的に利用した
応力測定が最も適している．急激な応力分布を表面
部に生じる所をシンクロトロン放射光により高空間
分解能で測定し，内部の粗大粒の影響のある所は，中
性子ビームの持つ透過力とある程度の発散を利用し
て応力測定する方法が有効である．また，粗大粒およ
び表面効果に対する手法として回転ひずみスキャニ
ング法は有効である．
レーザービーニングおよびウォータジェットピーニ

ングの残留応力分布を測定すると，両者とも表面か
ら 1 mm 程度の圧縮残留応力層を持つ．また，レー
ザーピーニングはピーニング方向と垂直で残留応力
の大きさが異なる傾向を示した．これについては，
レーザーピーニングの施工方法の影響を受けるもの
と思われる．
一方，ウォータジェットピーニングの残留応力につ

いては，ピーニング方向と垂直方向では大きな残留
応力の差は見られず，等 2 軸応力状態に近い．ピー
ニング面の放射光半価幅については，ウォータジェッ
トピーニングは大きな半価幅を持ち，レーザーピー
ニングは半価幅の増加が見られず，それぞれのピー
ニング手法の差があることがわかった．
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[7] E. Kröner, ”Berechnung der elastischen Kon-

stanten des Vierkristalls aus den Konstanten des

Einkristalls”, Zeiteschrift Physik, Vol. 151, pp.

504-518 (1958).

139



エリアディテクタ方式の中性子残留応力分布測定法の開発 
金沢大学人間社会学域人間科学系 

（金沢大学大学院自然科学研究科機能開発科学専攻・システム創成科学専攻） 
佐々木 敏彦 

 
１．諸言 

鉄道レールや軸受部品では転動疲労が重要視

されている。また、これらにおいては接触により

発生する深さ方向(これを以後、z 軸とする)に関す

るせん断応力成分、すなわち、τxz および τyz、の

影響が重要である可能性が考えられる。たとえば、

鉄道におけるレールや車輪においてはレールと

車輪との間の摩擦係数に依存して表面から数mm

前後の深さ付近に最大せん断応力値が発生する

ことが知られている。しかし、その実態について

はこれまで有効な測定方法が無く不明な点が多

い。 

接触面の表面部分に対しては Dölle と Hauk が

提唱した X 線三軸解析法の適用が有効であると

考えられる。また、数 10μm 以上の内部に関して

は近年発展してきた中性子応力解析法が有力と

考えられるが、中性子法によるせん断応力測定に

関しては実施例が著者らの知る限り見当たらな

い。その原因には、現在の中性子応力測定研究が

垂直応力の評価を主としていることや、一般工業

部材においてせん断応力測定の重要性が高くな

いことなどが関係していると思われる。 

著者らは、二次元検出器を適用した X 線および

中性子応力測定法を検討してきたが、回折環の二

次元データを利用することでディフラクトメー

タ方式の標準法には無い特長が幾つか明らかに

なりつつある。その一つとして、せん断応力の評

価に適している点が挙げられる。すなわち、単一

方向からの入射ビームによって得られる 1個の回

折環のみから τxzおよび τyzが得られる。また、中

性子法の最大の課題である d0 値の精密な精度の

要求が無く、X 線 sin2ψ法と同様に実用的な応力

測定が可能となる。 

本報では、このような二次元検出器によるせん

断応力評価法について、転動接触疲労損傷を受け

た鉄道レール試料の解明に適用した結果につい

て報告する。 

 

２．実験方法 

まず、簡単なコニカルスリットを試作し，スリ

ットによる中性子回折ビームの挙動および佐々

木らの方法（以下、STSK 法）による応力測定結

果について検討した．本スリットは中心部の直径

が 60mm で，幅は 1mm(または 3mm)の円形の溝を

有し，さらに，その中央部に直径 5mm の円形の

穴を有するものである．厚さ 1mm のアルミニウム

板からワイヤカット加工によって製作した．その

片面には入射および回折中性子を遮断する目的

で Gd の粉末をニスと混合してコーティングした．

用いた中性子ビームは，波長約 0.22nm，試料への

入射ビーム径 5mm（円形断面）である．回折はレ

ール鋼のフェライト相の 211 回折(2θ=140.11°)で

ある．次に、試作したスリットに対する本回折条

件における gauge volume の大きさ（深さ方向の距

離）と入射ビーム径の関係を求めた．このとき，

2種類のスリット幅 Sw について検討した． 

 
Fig.1.  Experimental set-up for neutron stress 

analysis using neutron image plate. 
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このような測定において，本実験で用いた条件

（入射ビーム径 5mm，スリットの溝幅 Sw=1mm）

では gauge volume の大きさは深さ方向に関して

7.6mm であることが判明している。中性子回折測

定に用いた中性子イメージングプレート(NIP)は，

寸法が 250mm×200mm，1 個のピクセルが 1 辺

100μm の正方形，1 個の画像の容量 10MB，輝度

分解能 16bit である．IP との比較および gauge 

volume の位置の特定用として１次元検出器によ

る測定も併せて実施した．試料内部における

gauge volume の位置の設定は，スリット位置の移

動を通して行った．図１に光学系を示す。 

 測定試料は，営業線で使用されたレール（長さ

200mm）および未使用のレールを焼鈍したもの

（長さ 60mm）の 2 種類である．前者の使用レー

ルは推定 16mmのき裂を内部に有しているもので

あった．レールの種類は JIS E 1101 60kg 普通レ

ールである．中性子照射位置は，使用レールにつ

いてはレール踏面の中央部とともに，gauge corner 

(GC)側および field corner (FC)側に中央からそれ

ぞれ 10mm の位置とし,焼鈍レールでは踏面の中

央部のみとした．gauge volume の位置は，NIP に  
 

Table  1.  Experimental conditions. 

Diffraction αFe211, 2θ=126˚ 

Wave  length of 
neutron beam 

0.20888 nm 

Distance from NIP to 
specimen 

56 mm  (20 mm) 

Insident angle of 
neutron beam 

27˚  (0˚) 

Irradiated time 4.5 hr 

Irradiated area φ3mm 

Thickness of specimen 15 mm 

Thickness of s.m. 1.0 mm 

NIP used Fuji Film, BAS-ND2025 

NIP reader Fuji Film, BAS-1800 

(note: figures in parenthesis indicate for 

standard material (s.m.))  

関しては深さ方向に 6mm の範囲について 4 種類

（gauge volumeの中心の深さが 2.8mmから 8.8mm

の範囲），1 次元検出器に関しては同 10mm の範囲

について 11 種類(-1.8mm から 8.8mm の範囲)につ

いてそれぞれ検討した．表１に測定条件を示す。 

 

３．実験結果 

レールの頭頂面の中心部について，スリットを

用いて gauge volume の深さを変化させた場合に

ついて検討した．また比較のため,スリットを使用

しない場合についても検討した．スリットの位置

を IP面とスリットの中心との距離（IP-csとする）

が 40，42，44，46 とした場合，および，スリッ

トを用いない場合について垂直入射に対する中

性子回折環を測定し，STSK 法を適用してせん断

応力τxzおよびτyzを解析した．まず，測定され

た各回折環画像データを図 2 に示す．画像解析を

経て回折環から格子ひずみ εαを回折環全周に対

して中心角 αが 1°間隔で求め，次いで a1線図(図

3(a))および a2線図を求めた．それぞれのグラフ

の傾きからはせん断応力 τxz，τyzが決定できる．

図 2の回折環画像から計算された応力をスリット

の取り付け位置に対して図示した結果を図3(b)に

示す．同図では，gauge volume の深さごとに対

する残留応力の分布を表している． 

 
(a) IP-cs=40               (b) non-slit 

Fig.2 Debye rings obtained from the used rail. Each 
gauge volume lies under the center of the rail.  
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(a) a1 vs. cosα plot 

 

(b) Depth profiles of shearing stresses.  

Fig.3 Shearing stresses under the center of the rail. 

 

レール中央からGC側に10mm離れた位置および

FC 側に 10mm 離れた位置において，スリットを

使用して表面から 3mm の深さに gauge volume

の最表面側が位置する場合（そのときの IP-cs は

44mm），および,スリットを使用せずに gauge 

volume を設定しない場合についてそれぞれ垂直

入射に対する回折環を測定して検討を行った．そ

れぞれの場合から得られた中性子回折環を図 4に

示す．各回折環に対してせん断応力τxz およびτ

yz を解析した．まず，画像解析を経て回折環から

格子ひずみ εα を回折環全周に対して中心角 α が

1°間隔で求めた．平均的な回折環半径が異なる

原因は，回折プロフィルにおける両者のおおよそ

のピーク位置の差と関係している．次いで a1線図

(図 7)および a2線図を求めた．比較のためレール

の幅方向に関する 3 種類の位置（中央，GC 側，

FC 側）について比較した．それぞれのグラフの

傾きはせん断応力 τxz，τyz に比例するが，a1 では

傾きの変化がやや顕著であり，τxzがレールの幅に

関して変化していることを示唆している．図 4 の

回折環画像から計算された応力τxz およびτyz を

測定位置（レール頭頂面の幅方向）に対して図示

した結果を図 5 に示す．スリットを使用しない場

合の測定応力は試料表面から中性子侵入深さで

ある約 5mm までの領域の平均応力(Laplace 応

力)である．図 5 より，レールの中心から FC 側の

間はほぼ同程度のせん断応力値を示しているが，

GC 側ではマイナス側に転じている．GC 側には

車輪との接触面が存在し接触応力を受けている

と考えられる．図 5 にはスリットを用いた場合

（IP-cs=44mm，gauge volume の中心位置の深さ

6.8mm）の測定結果も示されている．レールの中

央部においては，スリットを用いたときのせん断

応力はスリット無しのときよりもプラス側の値

を示したが，GC10mm の結果ではτxz はマイナ

ス側の値を示しており，深さ方向の応力分布がレ

ールの幅方向に関して異なる可能性が考えられ

る．a1 線図および a2 線図において，スリットを

使用した場合に比べ，スリット未使用の結果では

曲線分布となっている傾向が見られていた．スリ

ット未使用により測定領域が深くなるので，その

間における深さ方向の応力勾配が影響している

ことが考えられる． 

   

(a) with slit (GC10mm)  (b) without slit (GC10mm) 
Fig.4  Debye rings obtained from the used rail with 
(left) and without (right) slit. Measurement locations 
are 10 mm away to gauge corner from the center of 

the rail. The top of gauge volume for left experiment 
lies under 3 mm from the surface. 
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Fig.5 Shearing stresses in transverse direction in 

case of without slit comparing to with 

slit..Distribution of shearing stress in 

rail used gor service. 

 

４．まとめ 

（１）IP による回折環からは多数のひずみデータ

が利用可能になり，現在の標準法より応力決定の

精度向上に有利になる． 

（２）単一入射法のため，試料の幅および厚さな

どの寸法や形状に影響を受けにくい．このため，

標準法では試料の形状寸法の制約が原因で測定

が困難となる大型サンプルに対しても本法では

適用できる可能性がある． 

（３）標準法の課題の一つであるせん断応力測定

が、比較的容易に決定できる． 

（４）せん断応力の決定では d0の精度が不要であ

り，信頼性の意高い測定が可能である． 

（５）σx-σz，σy-σz に関しても d0 の精度はとくに

必要ではなく、精度良く実用的な測定が可能であ

る。 

（６）スリットを用いない場合は，材料の表面か

ら中性子侵入深さまでの範囲の加重平均応力が

得られる．鋼材に対する標準的な条件では中性子

侵入深さは数 mm 程度である．この範囲は，鉄道

レールの転動接触疲労損傷においてき裂の挙動

が問題となる領域とほぼ等しく，この問題に対す

る有用な評価手法となる可能性がある． 

（７）スリットを用いることで gauge volume を制

限した応力測定が可能になる．測定可能な深さは

標準法と概ね同等であると考えられる．  

（８）測定装置が比較的シンプルであり，装置に

関するコストを大幅に下げることが可能である．

また，機械的精度も標準法に比べると低くできる．

これは装置の精度を回折環画像の解析において

ソフトウエア的にカバーできることによるため

であると考えられる． 

（９）単一入射法のため，応力計算に用いるひず

みごとに gauge volume の位置がずれる心配が少

なく，測定位置の精度が高くなる． 

 

成果の公表 

（１）中性子 Debye 環によるせん断応力の測定、

佐々木敏彦、佐藤嘉洋、石田 誠 、鈴木裕士、

江尻正一、廣瀬幸雄、日本材料学会 X 線材料強度

に関するシンポジウム講演論文集、2011 年、7 月 
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中性子回折法による鋼材の塑性変形および損傷分布の定量評価技術

Quantitative Evaluation Method of Large Plastic Deformations and Damage 

Distributions in  Structural Steel Using Neutron Diffraction

東京大学大学院工学系研究科建築学専攻  伊山 潤

1. 研究の目的

1.1 研究の背景

鋼は塑性変形能力に富んでおり、地震により大

きな塑性変形を受ける建築構造物の材料として

極めて優れている。しかし、大地震により繰り返

し大きな塑性ひずみが加わると、いずれは亀裂の

発生や断面の破断といった被害が生じる。これま

での地震被害のなかにもこのようなものは数多

く観察されている。耐破壊設計という観点から、

鋼の残存性能を測定する潜在的ニーズは大きい。

また近年、地球環境問題の観点からも、建築構

造物の長寿命化や材料の再利用性向上が望まれ

るようになってきており、構造材を有効に長期間

活用するためにも、構造材の残存性能を適切に測

定・評価する必要性が高まっている。

1.2 既往理論と本研究の位置付け

　中性子回折角は、結晶格子面間隔に対応したも

のとなる。例えば結晶内部に微視的な圧縮力が生

じて結晶面間隔が小さくなると、回折角は増加す

る[1]。この回折角の分布を調査し内部の微視的な

応力あるいはひずみの情報を得ようとするのが

中性子回折法である。

金属に塑性変形を与えると、結晶格子の転位が

生じる。これにより結晶回転が生じ、特定の格子

面が一定の方向にそろうようになる。このため、

この格子面による中性子線回折強度が強くなり、

回折角分布のピーク強度が大きくなる[1]。

　また、塑性変形による結晶格子の転位は、不均

一な大きさの微視ひずみの増加をもたらす。前述

したように微視ひずみの大きさは回折角の大き

さに対応しているから、微視ひずみの不均一さは、

回折角分布のひろがりとして観察される。このひ

ろがりの程度は半値幅という指標で定量化され

ることが多く、既往研究[2][3]によれば半値幅と

転位密度との間には理論的な関係性があること

が示されている。

このように、塑性変形量あるいは転位密度を X

線回折および中性子回折により評価する試み自

体はかならずしも新しいものではない。しかし、

転位密度そのものは微視的な領域での変形状態

をあらわすものであり、実大構造物の塑性変形や

損傷、あるいは残存性能との直接的また定量的な

関係は明確ではないこと、実地震動による建築鉄

骨構造物に生じる塑性ひずみ量は 2%から最大

20%程度と、既往研究による検討範囲を大きく越

えるものであり、さらに繰り返しの影響を考慮し

なければならないこと、等の点で応用上の課題が

数多く残っている。

本研究は、より実大に近い部材、実際に近い塑

性変形状態を模擬した試験体の計測・評価を行

い、中性子回折法による塑性ひずみ分布評価技術、

あるいは残存性能評価技術の確立を目指すもの

である。

2. 研究の方法

2.1 回折分布のフィッティング

中性子回折試験より得られた回折分布はガウ

ス分布で近似し、回折強度、分布、平均の移動は近

似したガウス分布のものを使用している。

2.2 丸棒試験片の中性子回折試験

本試験は、日本建築学会若手奨励特別研究委員

会「中性子利用技術の建築分野への応用」（主

査：兼松 学）の協力を得て、文部科学省「平成 20

年度（下期）中性子利用技術移転課題」（課題番

号 S12)の一部として、JRR-3 に設置されている

RESA-II により行ったものであるが、本年度の計

測結果との比較を示すためにここで説明してお

く。

この丸棒試験片の形状を図 1 に示す。試験片は

JRR-3、   RESA-1・RESA-2、    建築構造材料
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平行丸棒試験片とし、軸部直径は 12mm、平行部長

さ 80mm、材料は SN400B 材である。試験体は 9 体

用意し、試験片に貼付したひずみゲージによるひ

ずみがそれぞれ、0%(引張試験無し)、0.2%, 1%, 

2%, 3%, 4%, 5%, 10%, 20% に達するまで引張変形

を加え、その後除荷した。引張試験が終了した後

の試験片をそれぞれ、RESA-II を利用して中性子

回折試験を行なった。試験は平成 20 年 12月 19日

から 21日にかけて行なった。

2.3 接合部試験体の中性子回折試験

この試験体は、建築構造物の柱梁接合部の新し

い接合法のために開発されたものであり、引張試

験を行った結果ボルト孔縁から破断を生じたた

め、試験を終了した後のものである。引張試験終

了後の試験体の写真を図 2 に、試験体形状図面を

図 3 に示す。引張試験時にはひずみゲージにより

残留塑性ひずみを計測しており、これと RESA-1

による計測結果との比較を行う。この中性子回折

試験は RESA-1 により、平成 22 年 5月 21日から

24日にかけて行った。

2.4 平板試験体の中性子回折試験

この試験体は建築構造用に用いられる鋼材

(SN400)の平板試験体から切り出したものである。

塑性ひずみ量を変化させるため、板にテーパー(幅

の変化)を与えた「テーパー付き試験片」と、通常の

材料試験に用いる「材料試験片」の 2種類を用いた。

それぞれの試験体形状を図 4 に示す。板厚はいず

れも 6mm である。

まず、この試験体を用いて引張試験を行い、塑

性ひずみを与えた。各部のひずみ量はあらかじめ

ひずみゲージで計測し、残留ひずみを求めた。こ

の計測結果と、RESA-2 での回折試験の結果との

比較を行う。中性子回折試験は RESA-2 により、平

成 22 年 10月 12日から 15日にかけて行なった。

3. 実験結果

3.1 残留ひずみと回折分布形状の関係

ここでは、平板試験体(テーパー付き試験片およ

び材料試験片)を用いた中性子回折試験により引

張方向の格子ひずみを計測した結果に基づき、残

留ひずみと回折分布形状との関係を示す。 図 5、

図 6 および図 7 はそれぞれ、ピーク強度、ピークシ

フトおよび半値幅と残留ひずみの関係を示した

ものである。図中の、(110)、(200)、(211)というのは

図 1: 丸棒試験片形状

図 2: 接合部試験体写真

図 3: 接合部試験体詳細図および計測点

図 4 : テーパー付き平板試験体形状
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回折面を表す。

図 5 は残留ひずみとピーク強度の関係を表して

いる。 ここで CPM は中性子回折強度を照射時間

で割り時間の影響を除いた値である。この図より

残留ひずみと回折強度の間には非常に強い線形

関係があることがうかがえる。また、(200)面、(211)

面と異なり、(110)面では 正の相関関係がうかが

える。これは、残留ひずみの進行とともに(110)面

が回転し材軸の直交方向に揃っていくことを示

している。そのため、他の回折面は材軸 の直交方

向からずれていき負の相関関係が観察される。 

図 6 はガウス分布の平均の移動量を示している。

各回折面とも、残留ひずみが 0%のときの 2θ か

らどれだけ移動したかを示している。三つの回折

面全てで正の相関関係がみられ、残留ひずみによ

って結晶が圧縮されていることが分かる。しかし、

強度や半値幅と異なり、線形関係が見られるのは

残留ひずみが 0~7%の間 だけで、それ以上のひず

みになるとピークシフトはほぼ一定になる傾向

が見られる。これは、結晶格子の弾性ひずみには

限度があることを示しており、残留ひず みが一

定値を超えると弾性ひずみが増大しなくなり、平

均の移動からは残留ひずみを評価できなくなる

ことを示唆している。 

図 7 は残留ひずみと半値幅の関係を表している。

3 つの回折面とも強い正の相関関係を示しており、

半値幅から残留ひずみを評価できる可能性が期

待されるが、回折面ごとに値が異なっており、応

用にあたっては無ひずみ試験体によるキャリブ

レーションが必要となる可能性を示唆している。

3.2 試験体による違いについて

前節では半値幅と残留ひずみの相関関係が特

に強いことがわかった。そこで、2.2〜2.4節で説明

した 3種の試験体について、半値幅と残留ひずみ

との関係をまとめて表示したものが図 8 である。

図中の(a),(b),(c)はそれぞれ、(110), (211), (200) の 3

面を用いた場合の結果である。また、異なる形状

のプロットは異なる試験体の結果を示しており、

凡例の「round steel」「KD」および「steel plate」はそれ

ぞれ、丸棒試験片、接合部試験体、および平板試験

体のことを示している。なお、平板試験体の(200)

を用いた計測時については、面法線方向の格子ひ

ずみも計測しているので、これを「steel plate B」と

してあわせて表示している。

いずれの回折面においても、右上がりの傾向を

示しており、線形関係が強いことを示している。

その傾きはいずれも同程度であるように見える

が、y軸切片は試験体形状によって違いがある。ま

た、丸鋼試験片および平板試験片についてはおよ

そ回帰直線上にのり、良い相関を見せている。ま

図 5: ピーク強度と残留ひずみの関係

図 6: ピークシフトと残留ひずみの関係

図 7: 半値幅と残留ひずみの関係
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た平板試験体の(200)を用いた計測結果について

は、軸方向の計測結果(「Steel plate A」) も面法線方

向の計測結果(「Steel plate B」)もおよそ同様な相関

関係を示しており、どの方向の格子ひずみを計測

しても同程度の計測結果が得られることを示唆

している。一方、接合部試験体についてはばらつ

きが大きい。

プロットの y軸切片が試験体によって異なる要

因の一つとして、異なる鋼材は生産時に異なる塑

性加工を受けるため、初期状態における塑性変形

の程度が異なることが考えられる。この要因に対

しては、「無ひずみ」試験体(引張試験を行う前の試

験体)との比較により、どの程度の塑性ひずみが生

じているかはおよそ推定が可能であると考えら

れる。

もう一つの要因として、ひずみゲージによる計

測値と、微小範囲におけるひずみが異なる可能性

が考えられる。接合部試験体は形状が複雑であり、

内部の応力やひずみ分布も複雑なものとなる。一

方、今回用いたひずみゲージのゲージ長は 5mm

であり、計測結果はこの領域における平均値を与

える。しかもひずみゲージが計測できるのは鋼材

の表面だけであり、内部のひずみ分布とは異なる

可能性もある。

4.  結論

4.1 得られた成果

ピーク強度、半値幅、平均の移動の全てについ

て、残留ひずみと何らかの相関関係が観察された。

特に半値幅は残留ひずみと強い相関関係がある

ことが示され、また材の厚さにも依存しないこと

が知られていること[3]からも、残留ひずみを知る

最も有力な指標である。計測に用いる回折面にう

ついては、(110),(200),(211)のいずれの回折面でも

相関関係が観察されたが、計測効率(ピーク強度、

計測時間短縮)のためには(110)が、精度(相関性、計

測方向の影響)のためには(200)が、良い傾向があ

ることがわかった。

ただし、初期残留ひずみにも大きく影響を受け

ること、また分布が複雑な場合には、局所的なひ

ずみを計測してしまう可能性があり、部材として

の性能を評価するためには、より広範囲を計測す

る必要がある。現状の RESA-1 および RESA-2 で

は、同定に十分な回折強度を得るのに、一点に対

して数分から数十分の時間がかかり、多数の箇所

を計測することが困難である。より実用に近づけ

るためには、計測を高速化し、多数の計測点を計

測できるようにする必要があるように思われる。

4.2 今後の研究方針について

序章にも述べたように、本研究の目標は地震被

害を受けた鉄骨構造物の損傷評価である。平成 20

(a)(110)面

(b)(200)面

(c)(211)面

図 8: 試験体ごと、半値幅と残留ひずみの関係
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年度以降の研究により、単調載荷された鋼材の大

ひずみ計測は、ある程度の定量化が可能であるこ

とを示した。これが地震外力のように繰り返しを

受けた場合について、検討したい。

参考文献

1) B.D.CULLITY 著、松村源太郎訳、新版X線回折

要論、アグネ出版、1983.6

2) 諸岡ら: EBSDと中性子回折によるマルテンサ

イト鋼の階層的不均一変形挙動の解析、鉄と鋼

vol.94, 2008.8

3) 龍福進,鈴木徹也,鈴木裕士,友田陽 中性子回折

角度: 分散法による塑性加工を受けた鋼の応力・

組織因子解析システムの開発 ,  鉄と鋼 vol.94, 

2008.4. 

4) 日本材料学会著, X 線応力測定法 ,養賢堂出

版,1966.1 

成果の公表

本成果報告書は、 船橋信吾氏(建築学科 4 年生)

および荒木景太氏(修士課程 1 年生)の協力のもの

にとりまとめたものである。また、成果の多くは

下記論文にて公表されている。

a)  船橋信吾:  中性子を用いた残留ひずみ解析 , 

東京大学卒業論文、 2010年 12月

b)  船橋信吾 、伊山 潤 : 中性子を用いた残留ひ

ずみ解析, 2010 年度日本建築学会関東支部研究

報告集、 No.2001、pp.97-100, 2011 年 3月

c) 船橋信吾 、伊山 潤 : 中性子を用いた残留ひず

み解析 、日本建築学会大会学術講演梗概集(関

東), No.22506, pp. 1101 - 1102  2011 年 8月

148



中性子回折による局在ひずみ伝搬型の塑性変形と 

加工誘起マルテンサイト変態（γ→α’、ε）の検討 

 Investigation of Plastic Deformation with Propagating Localized Strain and Strain 

Induced Martensitic Transformation (γ→α’,ε) by Neutron Diffraction 

茨城工業高等専門学校機械システム工学科、冨永 学 

 

【はじめに】 

 加工により誘起されるオーステナイト鋼中の

マルテンサイト変態の研究は基礎的な面だけで

なく、応用の面においても重要である。特に、鋼

のじん性向上と深く関係しているため、比較的古

くから多くの研究がなされてきたが、充分な解明

がなされているわけではない。本課題の目的は、

レーザスペックルによる動的光波干渉法（動的電

子スペックルパターン干渉法：DESPI）と材料の

磁性測定により見出した10-4以下の低ひずみ速度

域の加工において発現する局在ひずみの繰り返

し伝搬による新しい変形モードの変態誘起塑性

を結晶構造解析により明らかにすることである。

そのために、中性子回折を用いてオーステナイト

相γから加工により発現したマルテンサイト相

の空間マッピングを行う。このことによって、X

線回折や磁性評価では得られないバルクとして

の情報から、新しい変形モードのメカニズム解明

を目標としている。 

【研究方法】 

（１）DESPI、Ｘ線回折および磁気測定による評

価 

 室温近傍において、オーステナイト系ステンレ

ス鋼 SUS304 が変態誘起塑性現象を示すことはよ

く知られている。我々は DESPI により、10-4以下

の低ひずみ速度域での引張試験において、図１お

よび図２に示すような新しいモードの変形過程

があることを明らかにした 1,2)。図１は公称応力

ひずみ線図の後半部分を示したもので、曲線上に

突起上の応力変動が見て取れる。この現象は 10-4

以上のような通常のひずみ速度域では現れず、低

ひずみ速度での試験に特有なものである。図２は、

図１の公称応力ひずみ線図に示されている各点

での変形状態を表す相関縞である。この相関縞は、

単位時間当たりの変形量を光の波長を目盛りと

したコンターマップで、縞密度が高い所はひずみ

が局在している。この局在ひずみの挙動が公称応

力ひずみ線図上の突起の出現と対応しているこ

とが分かる。 

 図３は、80％の塑性変形を受けた試験片から切

り出した試料を Cu ターゲット Kαで測定したとき

X 線回折図形である。塑性変形により、オーステ

ナイト(γ)相の一部がマルテンサイト(α')相へ

変態していることが分かる。測定試料は前処理な

どの加工は行わず、試験片からそのまま切り出し

たものである。また、微弱ではあるが、稠密六方

晶のマルテンサイト相(ε)も現れている。 

図４は、図２で示されている相関縞から局在ひ

ずみ帯の挙動を追跡したもので、試験片上をほぼ

一定速度で３回繰り返し伝搬していることを示

している。図５(a)は、３回目のひずみ帯が試験

片の中央付近を通過した時の相関縞である。この

時点で試験を停止し、その後試験片を取り出して、

この試験片に対して後述の表面形状測定や磁気

測定、あるいは中性子回折の実験を行った。 

図５(b)は磁気測定からマルテンサイト相の体

積分率分布を測定した結果で、相関縞の挙動と符

合していることが分かる。すなわち、試験片上部

は局在ひずみ帯が通過したためにマルテンサイ

ト相の分率は多く、逆に下部は未通過であるため

に少ない。また、ひずみ帯の部分では、相関縞が

示す変形量に対応して上部と下部の中間的な分

率になっている。また、X 字状の空間分布までよ

く符合していることも分かる。 

以上のことから、局在ひずみの伝搬を伴う変形

はマルテンサイト変態の空間分布と符合してい

ることが明らかになった。 

JRR-3、RESA-1･RESA-2、中性子散乱による材料評価 
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（２）中性子回折による評価 

前節のDESPIおよび磁気センサによる両手法で

はあくまでも表面近傍の評価である。もちろん、

試料を破壊することにより材料内部の評価を行

うことは可能であるが、バルク平均のデータを高

い空間分解能で測定するのは極めて難しい。それ

に対して、中性子回折ならばこれらの課題が解決

できる。 

 前述の X線回折データから、新しい変形モード

では、母相のγ相からに誘起されるマルテンサイ

ト相には体心立方晶のα'と稠密六方晶のεが考

えられる。従来の報告では、γ→εの変態様式は

塑性変形の初期には見られるが、塑性変形の進ん

だ変形の後半では見られないとしている。そのた

め、図３の X 線回折図形に現れているε(002)と

ε(101)のピークは表面だけのものなのか、それ

ともバルクとしても同様なのかを調査する必要

がある。 

本実験で利用した中性子残留応力測定装置

(RESA)の主な条件は以下の通りである。 

〇回折装置：RESA-1、RESA-2 (JRR-3) 

〇波長：0.22157nm 

〇ゲージボリューム：2mm×10mm 

〇Ｘ軸スキャン：2mm ステップ(試験片長手引張軸

方向) 

図６(a)に RESA-1 の回折光学系の全景、(b)に測

定試料をセットアップした状態の写真を示す。 

測定は検出器がカバーできる回折角範囲とγ、

α'、εのそれぞれの相からのブラックピークを考

慮して、α'(110)とγ(111)は同時測定とし、 

ε(002)は個別測定とした。 

【結果と考察】 

 図５(c)に α'(110)のブラックピークの積分強

度の分布を示す。また、図５(d)に同じ測定試料

の幅測定から求めた横ひずみの分布を示す。 (c)

と(d)は互いによく符合していることが分かる。

(a)と(b)は２次元分布であるのに対して、(c)と

(d)は試験片の幅方向に各物理量を積分したもの

になっているため直接的な比較はできないが、

(a) から(d)は互いに符合しているといえるだろ

う。従って、バルクとしのマルテンサイト相の分

布も表面の分布のそれと同様であると考える。 

 一方、ε(002)のブラックピークは回折強度が

他のγ(111) やα'(110)に比べて極めて弱く、定

量評価が行えるようなデータを取得することは

できなかった。しかし、ピーク強度比で比較する

と、γあるいはα'とのεの比は、X線の場合が 30

対 1 であるのに、中性子の場合が 100 対 1 であっ

た。ε相は表面付近で多少発現しやすいことも考

えられるが、バルクのそれと大きな違いはないと

考えるのが妥当であろう。 

【おわりに】 

 中性子回折により、局在ひずみ伝搬型の塑性変

形と加工誘起マルテンサイト変態の評価を行っ

た。このことによって、塑性変形とマルテンサイ

ト変態の関係をバルクとして計測でき、表面近傍

での従来評価との関係が検討できた。取得したデ

ータの中には透過だけでなく反射の回折データ

もあるが、解析が十分進んでいない。今後の検討

課題としたい。 
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図２ 動的電子スペックルパターン干渉

法によって得られたステンレス鋼の面

内変形状態を表す相関縞、(a)から(n)の

相関縞は、それぞれ図１中の(a)から(n)

の変形状態に対応 

 
 

ε(002)
ε(101) 

図１ 低ひずみ速度(6.7×10-5)での SUS304 鋼の公

称応力ひずみ線図 

図３ 80%塑性変形したオーステナ

イト系ステンレス鋼 SUS304 のＸ

線回折強度（X線源：Cu-Kα） 

 

図４ 低ひずみ速度(5.7×10-5)

試験時に発生した公称ひずみに

対する局在ひずみ帯の伝搬軌跡
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 (a)               (b)                     (c)              (d) 

図５ (a)局在ひずみが繰り返し伝搬している時(図４の STOP に対応)の面内変形

のコンターマップを表す相関縞、(b)フェライトスコープで測定したα'マルテン

サイト相の分布、(c)α'(110)マルテンサイト相の中性子回折の積分強度、(d)試

験片の幅測定から求めた横ひずみ分布 

  

 (a)                                      (b) 

図６ 中性子残留応力測定装置（RESA-1）、(a)回折光学系全景、(b)測定試料 
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JRR-3 RESA 残留応力測定 

｢発電所実用ベアリングの余寿命評価のための残留応力測定｣ 

Bearing fatigue analysis by residual stress measurement with neutron diffractometer 

東京大学大学院工学系研究科原子力専攻 上坂 充 

 
（概要） 

本研究は転がり軸受の１つである深溝玉軸受の転動

体球を対象に、中性子線による回折を利用して、内

部にかけての残留応力を測定し、物体内で起きてい

る破壊・劣化現象を高精度に分析する。残留応力は

部材の疲労を示す有力なパラメータであるが、実際

の回転機器診断において測定されている外部から得

られるパラメータ（軸受の劣化によって生じるノイ

ズである Acoustic Emission(AE)信号、振動加速度

信号、及び軸受中の油膜内摩耗粒子数）と応力変化

を複合させることでそれぞれのパラメータの相関を

解明し、信頼度の高い診断手法の確立を目指すもの

である。 

 

1. 目的 

 本研究では軸受の中でも最も広く使われている転

がり軸受(図 1)の正確な余寿命評価の手法を検討し

た。高炭素クロム鋼製の転動体球は製造工程で表面

に高周波焼入れを施されており強い圧縮応力を有し

ている。そこで加速劣化試験により作成した異なる

劣化度の軸受の回転部分である転動体球に対し放射

線回折で表面から内部にかけての残留応力測定を行

うことで、繰り返し応力による転動体の疲労破壊現

象を残留応力の変化で捉え、Acoustic Emission(AE)

法や油膜内摩耗粒子法などとの相関を考慮すること

で疲労メカニズムを解析し正確な余寿命予測の手法

の確立を目指す。また、転動体の残留応力測定は従

来あまり行われておらず、中性子線や放射光による

測定で相補的に結果を議論する点も重要である。本

研究では、従来よりも正確な軸受の余寿命評価のた

めに、最終的には転動体の疲労曲線において現場で

観測可能な事象と残留応力の相関を検証し、高精度

な診断手法を確立することを目的とする。 

 

 

図 1. 試験片として使用した転動体 

 

2. 方法 

 中性子線は物質に対し強い透過力を持っているの

で、実験室 X 線では測れない物質内部まで侵入し、

その回折ピーク角度またはピークエネルギーを測定

することで応力ひずみ状態を調べることができる。

ビームサイズに依存する測定領域(ゲージ体積)内の

平均値を求めている。エネルギーか回折角を固定し、

他方の値を測定することで、Miller 指数で表される

回折面における格子間隔 dを求められる。残留応力

を計算するには Hooke 則から導かれる式(1)に示す

ように 3 方向の格子ひずみが必要である。本研究で

使用した転動体のサンプルは、直径 7mm の高炭素ク

ロム鋼で、トライボテックス社による加速劣化プロ

セスを用いて、劣化度の違う３つの試験体を用意し

た。それぞれ New（新品）、AEpeak（Acoustic Emission

の発生数がピークになった状態）、Broken（振動加速

度信号がピークに達した直後の状態）の３つの試験

体について内部の残留応力の分布状態を JRR-3 RESA

の熱中性子線を用いて測定した。残留応力分布は球

の周方向、径方向について測定し、ここではそれぞ

れ Hoop 方向、Radial 方向と呼ぶ。 

本研究では、原子力発電所のタービンや自動車

など幅広く使われている回転機器の重要な部品

である、軸受の疲労に着目する。軸受は摩擦を減

らし回転機器の正常な動作に不可欠な部品であ

り２)、機器によっては常時強い負荷を受けている

ため重点的な点検が必要な部品である。軸受の種
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類は多様であるが、本研究では最も広く使われて

いる典型的な転がり玉軸受を対象とした。これは、

軌道輪(外輪・内輪)、及びそれらの間を公転する

転動体により構成される(図 4)。 

軸受は転がり面の接触により生じる転動疲労

により劣化が進み、剥離が発生すると使用不能に

なる。これまで軸受の寿命を判断する方法として、

き裂発生や進展を音響的に検知できる Acoustic 

Emission(AE)信号計測や、荷重や潤滑度をパラメ

ータ化した寿命計算式が用いられてきたが４)、前

者は実際に起きている材料学的変化を直接観察

できず、後者は統計的手法であり個別の軸受に疲

労の推量には適していないなど、改良の余地があ

る。軸受のより正確な疲労と寿命の関係を得るた

め、転動による材料疲れの研究がされてきたが５,

６)、主に内輪と外輪が対象であり、同様に強い荷

重を受ける転動体の研究は十分とは言えない。実

際に、図 4 に示すような転動体の剥離が先に起こ

るケースもあり、軸受全体の寿命を考慮するには

転動体の転動疲労研究が必要である。よって、本

研究では転がり玉軸受の転動体球を対象に転動

疲労の解明を目指す。 

材料の疲労を解析する際は、それに負荷される

外力と内力、すなわち残留応力の和を考慮するこ

とが重要である。転動体は軌道輪との接触応力を

受け、その影響は内部にまで及ぶ。これは Hertz

の理論により解析解を得られるが、実際に測定す

ることは困難である。そこで本研究では、残留応

力を指標として転動体の疲労解析を行う。劣化前

後の表面から内部にかけての残留応力の変化を

比べることで、転動体に加わる荷重やその応力分

布、塑性ひずみなどの材料学的変化を評価できる。 

内部の残留応力を正確に測定するため、中性子

線および放射光による高エネルギーX 線の回折法

を用いた。これらの量子ビームは高い透過力を持

ち金属内部にまで侵入し、さらに非破壊であるた

め転動体の外面から内部まで高精度な測定がで

きる。これにより正確な転動疲労の評価が可能に

なる。また、球体の転がりによる残留応力研究は

これまで少なく、中性子と放射光で相補的に結果

を議論する点も重要である。最終的には AE 計測

や寿命計算式と合わせて精密な軸受の寿命評価

が目標であるが、本研究では転動体に働く外力と

形成される残留応力を比較検討することで、転動

体の転動疲労の影響を解析することを目的とす

る。 

 

2.理論 

2.1 ヘルツの接触応力 

 転動体と軌道輪の間に働く接触応力はHertz理

論により、転動体径と溝の曲率半径により接触楕

円面の形状が決まり、それと軸受に負荷される荷

重の関係から表面面圧分布および内部応力分布

が決まる。なお、軸受は適切な潤滑が施されてお

り、摩擦による接線方向成分は無視できる。結果

的に転動体内部では 3方向主応力はすべて圧縮に

なるが、図 2 に示すように接触楕円の単軸 2b に

より決まる深さ z0 に最大せん断応力(τ1)max が発

生する。せん断応力は材料の塑性変形を進行させ

るため、この深さにおいてもっとも材料変形が進

むと考えられ、一般的な転動疲労の主要因とされ

ている。 

 

 

図 2 転動体に働く接触応力 

 

2.2 回折によるひずみスキャニング法８) 

 放射線を用いた回折法で最も重要な式は、結晶

回折法に基づくブラッグの法則である。 

  2dsinθ=nλ  (1)  

d は結晶の格子面間隔、θは回折角、λは入射線

の波長であり、散乱線の光路差が波長の整数倍の

ときに強めあう。n=1 のときに最も強い回折線が
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得られ、測定に使われる。ここで、上式を変形し

全微分し整理すると次式が得られる。 

        d

d
 


 cot    (2) 

右辺において波長か回折角の片方を固定し、他方

の変化量を測定することで、左辺の格子面間隔の

変化率つまり格子ひずみを求めることができる。

放射光や中性子は物質に対し強い透過力を持っ

ているため、特性 X 線などでは測定できない材料

内部の構造情報を得ることができる。 

 

 

図 3 ひずみスキャニング法 

 

図 3 のように、入射線と回折線の幅と回折角によ

り測定体積が決まり、回折線の強度ピークの変化

を測定することで、式(2)から測定領域の平均の格

子ひずみが得られる。回折面はミラー指数により

定義されるが、結晶間に働く粒間ひずみの影響が

少なく、マクロ応力と格子ひずみの直線性が良い

回折面を使用する。また、ひずみの絶対値を決め

るには無ひずみ状態の格子面間隔の値が必要で

あり、同じ元素であっても加工方法や添加物によ

り異なるので、試料ごとに値を定める。通常、3

軸状態の応力値を求めるには 6つのひずみ成分が

必要だが、多くの部材は対称性により主軸が判明

しているので、直接 3 方向の主ひずみを求め、以

下のフックの法則により 3方向の応力を計算でき

る。 

   

 ij 
Ehkl

(1hkl )
hklij 

vhkl

(1 2vhkl )
hkl11 hkl22 hkl33 









 

(3) 

ここで、Ehkl, vhkl は機械的弾性定数と異なり

Kröner の多結晶弾性変形モデルで計算される回

折弾性定数であり、回折面ごとに異なる値を持つ。 

3. 実験・結果 

3.1 株式会社不二越製 深溝玉軸受 

 本研究で対象とした軸受は㈱不二越製の呼び

番号 6006 深溝玉軸受である(図 4)。寸法は、内径

ri=15mm 、 外 径 ro=27.5mm 、 転 動 体 直 径

Dw=7.14mm、転動体ピッチ径 Dpc=19.57mm で

ある。転動体の成分は JIS 規格 SUJ2 の高炭素ク

ロム鋼であるため、質量 1%の炭素、1.5%程度の

クロムが含まれている。なお転動体数は 11 個で

ある。 

 

 
図 4 ㈱不二越製深溝玉軸受 

 

 転動体は、フェライト相の線材を丸く成型し、

完全焼き入れをして組織全体をマルテンサイト

にし、お互いをぶつけ合わせ表面硬化処理をした

のち洗浄・研磨するという工程を経る。ぶつけ合

わせる処理はショットピーニングと同じ効果が

あり、結果として極表面に強い圧縮残留応力が与

えられる。これには表面付近のき裂進展速度を抑

える働きがある。 

 

3.2 加速劣化試験 

 劣化前後の試料を作成するため、㈱トライボテ

ックスにおいて同軸受の加速劣化試験を行った。

径方向に定格の 1.24 倍の 16.4kN の荷重を与え、

1500/min.の速度で回転させた。AE、振動加速度

信号を同時に計測し、試験を 3 回行った。最終的
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にAE信号のピーク発生直後(回転時間 420分)と、

振動加速度信号のピーク直後(同 430 分)まで回転

させた軸受の転動体試料を作成し、それぞれ

AEpeak と Broken と称した(図 4)。酸化した油が

表面に付着し黒く変色している。また、表面の傷

に特定の方向性がないため、転動体の自転方向は

ランダムであることがわかる。 

回転時間に差はないが、両者は別々の軸受を用

いて作成された。転動体 11 個のうち、Broken の

1 つは剥離現象が起きており、また AEpeak では

転動体の損傷はなかったが、内輪に大きな圧痕が

見られた。これらの異なる劣化メカニズムは、最

初に起きるミクロな剥離が材料疲れのランダム

性に影響していると考えられる。結局、未使用の

New と上記の AEpeak、Broken の 3 つ残留応力

測定に使用した。 

 

図 4 加速劣化試験と作成試料 

 

3.3 転動体の残留応力測定 

 3.2 で作成した試料を中性子および放射光によ

る回折法で測定を行った。中性子法は JAEA 東海

の原子炉熱中性子を利用した中性子回折装置

RESA-1(Diffractometer for REsidual Stress 

Analysis)と、パルス中性子源 J-PARC を利用し

た工学材料回折装置「匠」を使用した。RESA-1

は単色中性子を用いて回折角の変化を測定する

角度分散法であり、一方で匠は回折角を固定し、

白色中性子の飛行時間差を計測し格子面間隔を

測定する飛行時間法を利用している。New と

AEpeak を測定した。ピーニング効果は内部まで

及ばない前提から、New の内部の値を無ひずみ値

とした。転動体球内部は 3 軸応力状態であるが、

対称性から周方向(hoop)と径方向(radial)の 2 成

分で表すことができる。また自転のランダム性か

ら応力分布は径方向のみに依存するとする。 

AEpeak 試料の周方向の<110>回折面格子ひず

み分布を図 5 に示す。横軸は球の中心からの距離

を示す。それぞれの値にはかなりのバラつきが見

られるが、中央が引張、表面に近づくにつれ緩や

かに圧縮に転じる傾向が見られる。また、匠は 2

方向の回折線を同時に測定できるため、周方向と

径方向のひずみを同時に測定した。それらの値か

ら式(3)より計算した残留応力値を図 6 に示す。周

方向、径方向ともに内部引張、表面圧縮になって

いる。 
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図 5 RESA、匠による AEpeak 試料の周方向、

<110>回折面の格子ひずみ 
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図 6 匠による AEpeak 試料の周方向、径方向 

残留応力分布 

 

4. 考察 

 中性子による測定結果は大まかな傾向は分析
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できたもののバラつきが大きく、転動体内部の広

い領域の値が平均化され測定されている。これは

ビームサイズがに起因しており、これは現在ある

中性子源の強度や回折強度が放射光に比べて弱

いことが原因である。本研究で対象とした試料は

7mm 径で、ビームサイズと差があまりないため、

その傾向が顕著になった。よって、現在よりも高

強度の中性子源を使うことができれば、小さいビ

ームサイズにより高い空間分解能で残留応力測

定が可能である。 

 放射光による測定結果から、New は表面付近に

強い周方向圧縮応力が存在しているが、これが表

面付近のき裂進展速度を抑えていると考えられ

る。約 0.3mm 深さに生じている圧縮残留応力の

ピークは、計算の結果転動体に加わる接触面圧に

より生じる内部の最大せん断応力の発生深さと

一致した。また、回折強度曲線の半価幅は結晶の

転位密度と反比例関係にあるが８)、応力の変化が

激しい表面付近では半価幅が減少していた。つま

り、せん断応力により結晶のすべりが進行し、転

位密度の上昇および塑性変形の進行により残留

応力が形成されたと考えられる。これらの残留応

力変化は他の転動疲労の例６)と似ており、球体に

働く転動疲労でも同様の傾向があることが判明

した。内部では転位密度やせん断ひずみの増加は

見られなかったため、内部に生じている引張応力

は球内のひずみの不釣り合いにより弾性力学的

に生じていると分かった。 

 

5. 結論・展望 

 本研究では、従来行われていなかった軸受転動

体の転がり疲れによる材料学的変化を、非破壊的

手法である中性子・放射光の回折法により残留応

力を測定し、AE 法との相関も含め評価した。そ

の結果、放射光での測定では高い位置分解能によ

り明瞭な応力分布が得られた。それらの値とヘル

ツの接触応力により生じる外力との相関性を考

察することで、接触面下の最大せん断応力により

顕著な残留応力変化が生じていることが分かっ

た。 

本研究により、深溝玉軸受転動体の転動疲労の

影響を解析することができたが、転動体の寿命は

き裂発生までの時間とき裂が進展し表面に至る

までの時間の和と考えられるので４)、剥離した試

料の観察によるケーススタディが必要であり、ま

た残留応力形成の有限要素法シミュレーション

や、加速劣化試験の初期・中期における試料の測

定も必要である。本研究により測定した残留応力

値は、き裂進展や残留応力形成シミュレーション

の精度を保証することができ、最終的により信頼

性の高い軸受の寿命評価をすることができると

考えられる。 
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