
第 3 日(/ 0月/0日)午前

4 8 ラジウムナベリリウム中性子源によるイソジウムの放射化分析。

(第二報)溶液照射法の検討。

(甲南歩譲) 日下 譲 O 社 治雄

一般に低レベル中性子源による脳地分析法に於ては、中性干斌速剤としてはパラフインを

使用し、その中心に中性子源を置きパラフイン中で熱中性子東の出来るだけ大きな位置に試料

を置き中性子照射をする。

本報に於ては、中性子源としてRa 501lllJ + B日混合物を1lefflし減速剤として水を用い

間斗として水溶液資料を照射する方法を検討し前者と比較検討した結果を報告する。

分析元素としてはイ γジウムを選び仁平.r )反応により生ずる 11 61九工nOj鮒官監視i定lお

先ず減速剤中での中性子京の強度分布をパラフイシおよびオくについて民絞検討した。との際

中性子検仕器としてはイソジウム円板C夜窪;22脚，重さ;2.1 gr)を用L、、熱中性子強度

はカドミウム板C重さ;0.6脚〉にはさまれたインクウム板の笠成放射能をカドミウムをはさ

まない場合の生成放射能より差し引いて求めた。中性子照射時聞を2時間として、照射后5分

をおいて 10分間G.M.管により生成放射能を測定した。

この結果によれば、水減速剤仁 48x33x33師〉についてもパラフイ γ協主剤 (30)(

30x30dl'.l)と同様、中性子源より約 1tw1Jの距離で熱中性子東の極大が言忍められた。

次に一定容積の丸底フラスコ C軟質ガラス築〉中にイソクウム含有水溶君主「試料を入れ、その

中央に中性子源を置き、フラスコの周囲を7.k:でかこむ放射佑分析法を検討した。この際フラス

コ中のインジウム量を一定とし、フラ^コ容量を種主変えた場合の生成放射能の変動を検討L

た。中性子照射を 2時間とし、 20分后より 10分間、弁戸型レンチレーターを用いて生成放

射能を測定した。この結果約200ccの容積で生成放射能の極大が得られた。

次に試料容積を、 200ccとしイ γジウム含有量と生尉減す能の関係を求めた。その結果約

60Qm)}のインジウム含有量迄は含有量に比例して生成放射匂は増加したど!尤放射脅泊予一定〕。
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これをパラフイ γ減速剤を使用し国体試料(酸イbイソジウム〉を照射した場合と比較すると前

剥工後者に比してインジウムによる中性子の吸収効果が極めて少なi，、。

さらに、この様な水溶液照射法に於ては中性子照射后鮒斗の溶解操作がはぶけるので迅速な

佑学処理に適している。

この様に*を減速剤とし水容液を照射試料とする方法は、放射ft分析法およびホットアトム

化学等に対して興味ある応用分野を持つものと考える。

49 高純度ケイ素中の川ロ伊ノの放射化分析

(電々公社通研)野崎正 馬場英夫 荒木日出磨 1fI島敏

前回の放射化学討論会において、ケイ索中のヨウ素の放射化分析につき報告したが、今回は、

ケイ素中の塩素、臭素、ヨウ棄の三者を同ーの試料より分離定量Fる方法と、それによって塩

素と臭素の定量を行った結果について報告する。

l高純度ヶイ素はρ ロゲγイじケイ索を経て精製されているカ、その際ハロゲソの一部がケイ索

中に残る恐れがあり、それらがトランジスター用ケイ素の特性に影響を及ぼすと考えられるの

でその定量法を検討した。

ケイ素中のヨウ素については、前回報告した通り、ヨウ化ケイ素熱分解によったケイ索には

数PPMのヨウ素が含まれ、握イb物法で精製されたケイ素にも0.00 5 --0. 0 5 P P mのヨウ

素が告まれていること、買ウ化カリウムをキヤリヤーとしたアルカリ溶融法が適切な方法であ

ることなどを知った。そこで臭素や塩素の定量にあたっても前回と同様アルカリ溶融法によっ

た。なおハロゲγの相互分離はつぎに示すように分別j窯留にまった。

i高純度ケイ素をハロゲン標準試料と共に、 JRR-lで一時間照射し、そのケイ素粉末を融

点、より少し高温の状態にある水酸佑カリウム中(それぞれのハロゲソの塩をキヤリヤーえして
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合む)に少しずつ入村容解し、それを硫酸液で処理した。つぎに、無7kクロム酸を加え、硫酸

の濃度が 15N程度になるように硫酸を加え、詩書溜を行うと、ます守主棄が溜出L、臭素溜出俊 6

更に蒸溜を続けると塩素カマ間出する。このように Lて得られた各溜分から次のようにして臭素

および堤棄の測定用試料を調製した。

臭索、:亜硫酸ナトリウム溶液をリン酸酸性とし、過マγ ガソ酸カリウム溶液を加え臭素イオ

ンを臭素とし四塩化炭素で抽出し、つぎに硫酸ヒドロキシルアミン水溶波で逆抽出後臭化銀と

して沈殿させ、計数用試料とした。

塩素..亜硫酸ナトリウム溶液で受けた塩素は特に精製することなく塩化銀として沈殴させた。

なお、ヨウ棄を定量しょ 5とするときには臭素と塩素を蒸溜じたあと過剰のシユウ酸を加えて

ヨウ素酸を還元してから蒸溜すればよい。

計数:ハロゲンイ改良の放射宮部『定は、次の核反応によって生成される核種にもとずき行った。
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塩イb銀試料には 31Siその他の役量不純物が含まれることも考えられるので、 3801のエネ

ルギーの高いr線を、ジングルチヤγネル T線波高対斤器C大型γソチ νーター付属〉により

測定した。

化学分離にはおよそ 1時間を要し、収率は50%前後で・あった。塩化物法で精製されたケイ

素の一つは、 0.4P Pmの塩素、 0.08P Pmの臭素、 0.05P P mの習が索を含んでいた。
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5 0 セレ γ77 mによるセレ γの放射化分析

(原子力研) (東工試〉中井敏夫矢島聖使 O岡田実柴是行。

イオウおよびイオウ化合物の中の徴畳のセレンに対する迅速定量法として :JRR-1原子炉

による中性子瑚批分析法の研究を行ない良好な結果を得た。試料の放射イむには上記原子炉の

..1&: 1 6実険孔を使用し、試料の出し入れは気送管によった。利用した中性子束密度は約 3x 

1011 n/c1iVsec である。使用した計数装置はRCL社製の 256チャネル波高分析器に

井戸 別 a工CT ユ〉ジソチレーターに直径 1 弘ィ γチ、厚さ 2 インチ;井戸の直径~イ

チ、深さ 1 Y2インチ〉を接続したものであって、 O~O.4 M e vの範囲のrスベクトルをペソ

で自動記録させた。各試料はL、ずれもポリエチレン製俸ビツtこ封入したまま照射と計数を行な

った。空言搬用試料も単独に計数させ、その結果をぺン託鯨させた。各試料とも、中性子照射

時間、冷却時間、計数時間をそれぞれ20秒、 15秒、 20秒に取り、さらに 20秒間冷却し

てからふたたび20秒間の計数を行なうことにより、 1試料ごとに 2枚の Tスベクトルを取っ

たc このようにして Tエネルギーと半減期の両者からセレγを同定した。定量用の標準として

は、たがいに濃度の呉なる一連の標準試料を作り、これを使って 10-1"""102μgの範囲

のセレソ量に対する検査線を描いた。実際に分析した試料8種のセレγ含量は最高70PPm、

最低は0.01 P P m未満であった。

試料のうち硫酸に対しては前処理を行なった。すなわち、特級アンモニア水約30mlをi

.sのガラス製円筒に入れ、とれをゆり動かしながら硫酸試料を滴下し、溶液がアルカリ性であ

る5ちに滴下をやめ、溶液を沈殿物とともに蒸発ザラへ移し、ゆるく加熱して乾燥させ、こと

に得られた硫酸アンモニウムを正確にはかりとってポリエチレγ製棒ピγに封入した。これに

対する空試験用試料として特級アンモニア7k約5mユをポリエチレソ製棒ピ γに入れ、 100 

℃に数時間保って乾燥させたのち、 ピソの口をガス炎て封じた。さらに、この試料に女付る空

試験のための試料として何も入れないポリエチレγ製棒ピンを用意し、このピγの口を上記同

様に-trス炎で封じた。

前記の半減期測定法を検討するために、各種元素から中性子照射によって生ずる放射性樹霊

のうち、 0.162 MevのセレソのT線と誤認されるおそれのあるような T線を出すヰ亥種を同位
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1390e， および 181 Wがあるが、これらの中で 771nSe の半減期に一番近い半減期を有

するものは 771nGeであるから、ベン言E擬された rスベクトルの山からセレγを同定するため

にはそれが 771nGeの山でないことを証明することが必要である。 771nGeの半減期は54秒で

あって 7加 8eの半減期1ス5秒から相当謀説もているから前記のように 1詩;Srにつき2回のスペ

クトロメトリーを行なうだけで十分であると思われる。

本法によるセレン定量{直の変化係数は、数μgのセレンに対して 10%程度と推定される。

5 1 閃亜鉛鉱中のイソジウムの放射化分析

(東工試〉 青木文雄、 。大久保悌二

イ γ ジウムは、閃亜鉛鉱、方鉛拡等の鉱物に含まれ、亜鉛、鉛の副産物と

して、これらの広津から回収されているが、原鉱石に含まれるイソジウムの量は、合有量が比

較的大きいものでは、比色法、壁光法による定査が適用さ士し得るが、一般には、きわめて徴量

であるため、これらの方法でーの定部主眼Eである。我々は、多くの閃亜鉛鉱の中の微量のイ γ

ジワムを定量するため、J'RR-1原子炉を用いて、中性子糊守化分析を行った。

精選した試料の粉末30017lgを経5蹴のポリエチレγ管に秤取し、封入する。 5ケの試料と

2ケの標準的"rを、 1ケのポリエチレ γ製照射用容器に入れ、 1週間の中性子照射を行った。

この場合、試料の自己遮蔽による影響はみとめられず、カドミウムを 1係程度合む試料でも、

その影響は、無視することが出来る程度であった。

体'fi-r.，.... 113 T ~ 1- "'.，.， 'y' <=;'<*-，.~ 1-~--r ̂'-_'-""'- 114 用いた核重t士、 工n より1p.， r反応によって生 9る 工nで、測定には、アトミツク

社製シングJレチャネJレTスベクトロメーター及び科研製端窓型G.M計数装置を用いた。
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+ ~ 2+ 
照射された試料を玉水に溶かし、スカベ γ ヂヤーとしてAg' ，C U ~ ， ， C d ， Sb ，をそれ

ぞれ2m<J ，キヤリヤーとして工n
3+をsmg加える。砂血上で蒸発させて、硝陵を除き、濃塩

酸を加えて熱い水を加えて溜過する。協液を酸濃度O.3Nに調節し、硫化水素を通じて耀過、

水洗を行う。滋液に、過酸化水素を加えた後、煮沸して、過剰の過酸佑水棄を除き、塩化アン

モニウム及びアγモニア水を過剰に加え、7.k酸イt亜鉛のち搬が、元全に容解してから誼過水洗

をする。再説諜段、前識を 3Nの硫酸に溶かし、等容の3Mョウイ己カリウム溶液を加え、エチ

JレエーテJレを用いて、イニジウムを抽出する。エーテJレ層を0.1Nの塩酸の上で蒸発させ、オ

キγγ溶液を加えてオキγγ塩を沈i段させ、オキツン塩を熱湯ーで洗って、乾燥後、試料血に盛

って計数を行うョ

イγジウムオキシγ塩は、 r線スベタトノレ、 β線エネルギー及び半減期の測定より放射化学

的純度を、確認することが出来た。

この方法により、J"RR-1原子炉で実質 15時間の照射で、最低1PPm程度のインジウ

ムを検出することが出来た。また比較的多量にインジウムを含む試料について、オキジγ法に

よる比色定量の結集と比較して、よく一致した価が得られた。

5 2 ピスマネ中の不純物の放射化分析

(原子力研〉中井敏夫 矢島聖使 (早大理工研)0黒田龍平 l

最近半導体材料および原子炉冷却材としてビスマスが注目されはじめた。原子炉の材料とし

てビスマスを使用する場合は、含有不純物の中性子吸収断面積の値が問題となり、特に吸収断

面積の大きいAg，Au，Cd，Cuなどの量に注意しなければならない。

本実験では種々の製法によってつくったビスマス中の不純物を次のような放射佑分析法によ

って求めた。不純物中に半減期のや L長いAg，Cdがあるので JRR-11'こより 5日間の比較
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さらに次のような分離線作の後、各fra.ctionのT一線スペクト的長い中性子照射を行い、

/レと標準試~Sl の T 一線スペグト/レの比によって定量を行った。

担体として 10呼
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元素が2種類混在する fractionは T一線エネルギーおよび半減期によって分離定量

した。 このようにして求めたがjを未Fと

単 位 tpm Au Ag Ou S註 Sb Zn 

電解精製ピスマス 0.5 60 30 0.03 

上記のも のを ZOne

7 1 -I 2.21 - 1 

L土士一二-i-J-」-上一
Me:l宅ingにより精

さらに程々の試料について上記の方法て‘不純物設を求めた。それらの結果について発表する。

lJfH;:::.半減期24.2秒のAg-ll0を対象として、 ビスマス試料中の銀の非破壊迅速分析訟

を試みた。その際の照射条{唱え照針 10秒、冷却 11 0秒、測定6U秒であり、 Ag-l10の

放射する0.66MevのT線光電ピークに着目した。分析結果は長時間照射による銀の分析結

果と一致した。

5 3 ゲ ルマニウムその他高純度金震の中の不純物の放射化分析

(原研〕 中井敏夫矢島聖使 (東工使〉 岡田 実

(住鉱東京研〉 今井照男

前回の討論会で報告されたゲルマニウム中の不純物の定量法においては、蒸留によるマトリ

ツクスの分離操作に、問題点があったので、更に検討を行ったので報告する。

i )強熱を避け、約 10 0 m_i留出液/2時間程度の蒸留速度で蒸留する。その際の液性は、

第 1 回、 *20 勿泌+濃塩酸 30η必~5 01磁+濃硝酸3Dη必~40η弱、第 2 回"t!、後は濃塩

酸 20 '11!e +濃硝酸 10 ~必、最後に濃塩酸 2 0 1iJA、であり、残留液が約 15~5勿必程度にな
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るまで蒸留する。以上の方法で、 A$ と Ge の分離は殆んど完全と思われる。

ii )不純物は、ダイヤイオγSA韓100.C;2←型睦イオγ交換樹脂を用いて分属し、広スベグト

ロメトリーにより定量する。金属ゲJレマニウム及び酸化ゲルマニウムを試料とした場合の分析

倒について報告する。

高純度アルミニウム及びマグネシウム中の耳鳴宅物の放射イ七分析についても、ゲルマニウム同

様既に報告されたが、不純物の中でーもとくに Na については、 Na の〈弓 ，r)BUS以外に

母体自身から(n， P)又は (n，a )反応で24Naが生成されるため、極徴量の Na定量に

は問題があるので、(n， r)反応以外による 24Na量の補正について検討をおこなったので

報告する。

カドミウムを用いて熱中性子を吸収させる方法をとり、カドミウムをまいた試料とまかない

24 
試料とを、同時に照射し、生成される Naの量を比較した。

:=;4 核燃料用トリウム中の個々の稀土類元素の放射化分析

(東芝マ研)藤井勲 (原子力研〕夏目 晴夫

核燃料用トリウム中の個々の稀土類元素を定量するために放射イb分析法を用いた。試料阻ま

硝酸トリウムを用いその 100 mgをサグレー原子力研究所の原子炉EL-2の実験孔に入れ熱中

性子束密度1.8x1 012 Neu七rons/明 /Secで 150時間照射した。

照射後、試料を硫酸塩にかえ担体としてラ γ タン:=;mgを加え、苛性ソーダ溶液によって'PH

=2.3に調節し、臨イオγ交換樹脂DOWe玄 1x8(SOメツ体〉 のカラム(併 20mmx 2 5 0 

1f1l!t)に通じてトリウム及びプロトアクチニウムを分離した。流出液にアムモニアzkを加えて稀

土類元素を祝澱させ遠心分離したのち、出竣を海散に溶解陽イオγ交換樹脂ダイヤイオン S玄
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書1のカラム(再 8TIl71lX 2 5 0 1//711， 8 7.C)に通じて稀土類元素を樹脂に吸着させた。次に乳

酸0.5M溶液CpH=3.30)を通じてサマリウムまでの稀土頓元素を溶離し以下の稀土類元素の、

溶りのためには pH=3.44の乳酸0.5M溶液を用いた。時土類の分離にあたっては、溶離曲線を

自動的に書かせるために自動記録装置を試作した。

叉、この方法によるときに予想されるトリウムの核分裂について考躍しその核分裂生成物

Te-132の抽出を行い結果の補正を行った。

55 酸化トリウム及び金属トリウム中の稀土類元素の放射化分析(続報)

(原子力研) 中井敏夫、矢島聖使、'0亀 本 雄 一 郎 、 柴 是 行

高純度トリウム中に含まれる微量の稀土類元素の定量法を硬立する ζ とは原子炉開発上重要

である。演者らは前回の討論会より引き続き、放射化分析による稀土類元素の定量法の検討を

行なって来た。前回において Dy，Sm， Laの定量法を検討し、その結果を報告した。今回は更

にその方法の一部を改め、上記 5元素以外にEuも定量することが出来た。 前報と異なる主な

点を列挙すると、

1.試料の中性子照射を2時間行なう以外に長時間-3日間 C1日最大5時間〉の照射も行なつ

った。この長時間照射は Sm，Laなど比較的半減期の長い核穫の定量に有利である。

2.担体として Laを約 13111f!加えて、化学操作途中の損失を減少させることにつとめた。

3.La，3mの定量においては、前回に報告した方法に更に数段階の精製法を加え、 Thを完全に

除去することにした。

4得られた稀士類元素の放射能の議変をこまかく追跡した結果Euを新に定量し得た。

5.今回は金属トリウム以外に高純度酸化トリウムを定量した。

分析法の概略をのべると次の様である。試料を JRR-l原子炉中で2時間 CEu， Dyの定量〉

-76-



叉は5日間(La， Smの定量〉中性子照射をする。中性子東は約2χ10 11 n / C?n/ S e cで

233m ，_ ... ^ _ 2 3 .3 
ある。照射後3~4 時開放置して Thを全て Pa に壊変させる。

尽務fした試料に 13mr;のLaを担体として加える。試料が金属トリウムの場合は約6Nの塩酸

にとかし、酸化トリウムの場合は過酸化ナトリウムによる熔融か、又は重硫酸カリウム+フツイb

ナトリウムによる熔融により稀塩酸に溶解する。この溶液にアγモニアを加えて、 トリウム及び

稀土類元素を7}(酸イち物として沈でんさせ、減過し、:海敢にとかす。次に前回に報告したイオソ交

23 3 を除去した。
換法により pa 

EU，Dyの定量の場合は、このイオγ交換法の溶出液を約5η援にまで濃縮し、ポリエチレγ

製棒状瓶に入れ、井戸型シ γチレーター付256チヤ γネル Tスペグトロメーターにより放射

能を測定する。

La， Smの定量の場合はイオン交換法のi容出液を適当にうずめ、チオ硫酸溶液を加えて、ト

リウムを沈でんさせ溶過する。減液にアンモニアを加えて、稀土類5e棄を71'く酸化物として沈で

んさせ、塩酸にi容解し、シユウ酸を加えて再び沈でんさせる。この沈でんから収量を求め、 Eu，

Dy の場合と同様にして放射能を測定する。

いずれの場合も得られたTスペグトルの各ピークの境変を追跡し、解析してその半減期と T

ニ子ネ Jレギーより核種を決定し、ピーグの高さを各標準試料のそれと比較して定量した。

定量桔果の一例として敵披金属トリウムの分析結果を示すと、 Dy~1p'.t.m. ， E~1 Pιm 

Sm検出されず、 La検出されず、であった。

稀土類各元棄の検出限界についても検討したので、その結果も合せ報告する。
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56 中性子放射イ甘とまるケイ酸塩岩石中および石質慣右中佐痕跡元素の定量

(教育大理)0浜口 博・亀本雄一郎 ι井出野栄吉。遠藤 正

安永力

さきに限鉄中のパラジウム、白金 イリジウム、タシグステγ、ヒ素、ァ γチモ γの放射化

分析法を確立し、得らました結果を発表した(第2回放身守化学討論会、於京都〉が引続き石質闘

右についての結果を報告する。照射試料は過酸化ソーダ融解によって分解、塩酸こ溶解して蒸

発乾闘して不i容のシリカを除き、溶液につき関鉄の場合と同様の化学分離換作により放射化学

的純粋な試料を調製した。

得られた結果を第一表に示す。

第一表万質i現石中の痕財提素含量 (T.T.m.) 

"，- Meteori te 
回目的 City lA:ldoc Nuevo La:redo s 

ELe立:en土"-、

~、、、ー
(chondrite) (ChO:airi te) (achiα:drite) 

Pd 1.0 土 0.3 0.7 3土 0.09 '" 
P七 1.0 土 0.2 01.0 土 0.1 牢

工r 0.4 土 025 0.3 土 O~O8 本

vr 0.2 Ll 土 0.06 0.13土 0.02 0.11 

ムs 2.59 土 0.31 1.79士 0.30 OD 179土0.008

S b ~.12 4 :!: 0.0 13 0.1'1 8:f:O.:G5 3…土0.001

事 not detec七able

.Ach'Ili四 Cαm匂r

(ぬユユasi七8，
Si1icate pm自由〉

<'0.04 

t 

牢

，0.0168 

0.0214 

得られた結果に基づき、これらの元素の地球化浮的特性仁親鉄、親石性など〕と宇宙存在量

を論議する。また白金、イリジウム、タ γ グステ γ、ァ γチモンについては2種の放射性核種

が得らまL、その放射能比から隈石物質中のとれら元素の同位体存在比を検討した結果、地球上

の同位体存在比に一致することを論ずる。
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57 放射化分 析は よる リソ 酸ト リプチルの水に対する溶解度の測定

(原子力研〉 梅沢喜よー・野村真三。原本[之助

TBPその他の alkyユ phOspha te自 の水に対する溶解度は極めて小さしかっ微量

の有機のリンに対する通常の化学分析は困難である。このため TBPおよびその関連Alky.s，

phO spha七esの水に対する溶解度を測定するため水相のリ γ を放射他分析することを試み

た。

実験はTri-n-bu七yユ， is o-bu ty工， sec.-bu七アユ PhosPha七esにつき行った。

これらの手寸法リ γ酸エステルは減圧蒸留で精製しこれの l1n_eをイオン交換7}:1. 511~ とふり第

1 回の7}:相はすて、新にオくを1. 5η~e加えて 1時間 20 ででふりまぜ2 相を分離する。水相 1 幻躍

をピペットでロ紙上にしみとませ室混で放置し水分の大部分を蒸発させる。これを予め瓦N03

でよく洗浄したポリエチレγ ジートに封入し :JRR-1で15時間鰯すし数日放置してロ粧ま

31 
たはポリエチレン中の短い半減期の不純物、また (p，n，P)反応で生ずる Siの放射能

32 
を減衰させた後、 P のβ線を GM COun七erで測定する。標準試料ほ純粋のリ γ酸トリ

ブチJレをベンゼγに希釈して約5?/ぷの溶液としてこれをミクロピペットで 10 A .5 0 iI 

1 00 ..{、 1 5 0 1とり試料と向擦にロ紙に吸着せしめてポリエチレソシートに封入し実験C

度に試料と同一条件で闘すした。これら標準試料はTBPとして約50、 250、日 00、

7.5 0μgに相当する。これによって実験ごとに検量線を描き定量を行った。

ロ紙およびポリエチレγには長寿命の不純物があり、 back-ground f士約 100cpm 

であった。

放射化Lt議桝の放射能ま 50μg TBP を含むサンプJレの場合、その放射能は back-gro

-und の約2倍程度である。

Tri-n-butYl Phosphate についてはその溶解度は0.3?/ぷでありこれはMcK

-ay等のO.5?/ぷとほ公一致する。

また Tri-iso、 Sec .-bu七yl Phospha七e は n-bu七ア工にくらべ溶解度

は非常に高く Tri-Sec.-buty工 Phosphate では約 2?/ぷ程度であっ

ザ骨

れ」。
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58 40A (ι -p) 43Kお工び 40A(α.  pn) 42K の励起函数の測定

(東犬，核研) 田中重男 e 三雲 昂。 O古川路明・八木益男

岩田志郎。天野 恕

放射化法による核反応断面積の測定で気体をターゲツトとする実験はあまり知られていない。

またZ=20付近の伎については α粒子による核反応断面積の測定例は殆どない。この研究はz=

1 8に相当するア JレゴγC40 A)をターゲツトとして 10 MeYから 40MeYの エネルギ吋

一範囲にわたって Ca ， P)および〈 α ，pn )反応の励起函数の測定をじ、核反応の反応機

構の解明の一助とすることを目的とした。 Cなおこの実験では表記の反応以外に妨害放射能を

生ずる反応はない。〉また実験方法としては電極に負の高圧を与えてアルゴγ ガス中に生じた

生成核を集める操作を試みた。

ターゲツトシステムとしては角型の鍛誕の箱を作り、その一端に 50μの厚さのアfレミニウ

ム箔をはりビームの入射する場所とした。箱はアfレミニウム製のしきりで六つの部分に分け、

しきり板の中央には30脚の円型の穴をあけa粒子のエネルギーを落すためにアルミニウム箔

をはった。箱の隅には粒子の入射方向と平行に白金線をはり、箱自身との間1';::.300γの負の

高圧を与えた。この箱は同時にフアラデー.カップとして用いられ今入射粒子電流の測定にあ

てられた。照射は核研 160 cmサイグロトロ γ で加速されたヘリウムイ打開ち{エネf附

ー巾 1%以内、 ビームの拡り約71ilmX 7 mm}で行われ、入射粒子のエネルギーは32MeY お

よび40MeY を使用した。

照射終了后、アルゴンガスを O.1 N塩酸を適過させてから真空にしたガラス容器中にぬき出

した。白金線をとり外し各々のしきり毎に切離してからポリエチレγ製の管町中に移L一定量

の0.1N塩酸で洗った。一方箱内のアルミニウム製の仕切りは0.05N水酸化カリウム水溶液

で洗い、残留している放射性カリウムを除いた。それを定容にして同様にポリエチレγ製の管

に入れた。

このようにして得られた試粁は11 手X2H のNa工結晶を用いてシンチνーッョ γ計数

法を適用し、必Kの相対値は0.37MeYおよび0.62MeY，の7糠による光電ピーグをとり

42Tr...._ "L-'~ _， .._D~ _....-=!:::.-~-f.oH.o..J...::..r--:::r f. ......，.-.......b....~. 42 Kによ、るコンプト γ連続帯を差引L、て求めた。 Kの相対値は波高解析により1.52 M白γ
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43 
の T線、による計数値のみを求める事によって得た。 玄の絶対値は(a;，'Pn)反応のしき

い値以下の試料について4π3計数法を行って求めた。

l2Kについてもなるべく 43Kの少ない試料を選んで4πβ計司法を行い、
43

K 寄与

は GM計教管による壌変曲線の解析結果を参考にして差引いた。

得られた核反応断面積の値は別表の通りである。また生成した放射性カリウムは300Vの

負の高圧を白金線に与えた場合約 85%が電極に集められ、この操作が有効な事を示していた。

4 粒子のエネルギー

( E a; ) ユab(MeV)

36 

33.5 

3 1 

28 

26 

2 2 

18.5 

1 5 

1 1. 5 

核反応断面積仁 mb ) 

c-L'-tJーJ_~ a; ， 'Pn三一一

1 0 1 1 9 

1 3 158 

1 5 1 65 

2 1 1 74 

25 135 

4 6 59 

6 7 8 

4 1 。
1 5 
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5 9 Feのa反応の励起函数

(東大核研〉 田中重男・古川路明 e三雲 昂(静岡大放射化学 1

研〉八木益男 (東北大金研〉天野 恕(阪大理〉岩田志郎

〔目的)3 0 MeV程度以下の低エネルギー粒子で中重核を衡撃した場合の核反応は複合核

生成過程ーを経る統計請に従うことが知られている仇近年核反応、核構造の研究が進むにつれ

て直接反応の寄与が問題になってきている。此のような観点から主として陽子過剰核である

に4"'r.1 _ ，.......... ，......_ _ r=L-l........ --r-".)!."l... ~ .. ....... ，t-__L. _，. _ 56 Ti1. _ 57 
Feのα反応の励起函数およひ α粒子の Fe， <.JI Feなどに対する反応の解析を目的とし

て、これら問起函数の測定を放射化法によって行った。また56FeC a ，1'n) 5800反応の

σην/Qj-の測定も行った。

〔実験) (1) 照射約7.7 mr;/c読の厚きの天然同位体組成の斜鉄箔を Stacked-

f 0 i l t e c hn i q u e によって核研 160cmサイクロトロンの直線コースで照射した。

入見守冊粒子のエネルギーには 32MeVおよび 40MeVを用い、それぞれ 10MeVおよび

30 MeV までエや~ーを落した。贈す条件は 32 Meγ の場合は平均0.5μムで約6時間、

計 10，300マイクログーロ γ ，40Meγの場合は平均0.5μAで約5.5時間、計 10，500

マイクログーロ γであった。

(2 )ターゲツト ローラー加工した約ス 7nlr;/crnの純鉄箔で、分光分析により検出された不

純物はoa ， Mn ， S i> 0.1係，A_e， Ni<1J.1%， Or痕跡γ，Tiなし

天然同意体組成比 5~e 5.82%， 56:Fe 9 1. 66 %， 57Fe 2.12%，日 Fe 0.33 % 

(3)測定した反応;54 Fe C a; ， n) 57N i， 5~e C a; ， 2n) 56 N i， 54Fe仁α，P) 57 00 

54Fe仁ι ，p n) 56 0 0 ， 54 F e (a; ， l' 2 n) 550 0 (此の反応は 54Fe(a. ，3 n) 55 Ni と分けて

測定することができず、両者の核反応断面積の和のみが得られる。}日FeCa"/ 1' n) 与も~n

54 ..，，~，.._ _'0~""\52 "，~ 56"，_..-_  ~_，， 56 ，.，~ 56"，_/  ，__， 54，，__ 57 Fe(a. ，ri2n)J"-Fe， ._.{)Fe(a; ，1' n) '"'000 ，"，oFe(α ，dpn) '"'<+Mn， :.)1 Fe (a t dP) 

56Mn 

(4 )化学分離および測定試料調製 ターゲツトを主7.K処理した後

(j) 4 0 MeV照射の場合 1 0 N HOl にして陰イォγ交換樹脂 DoWeX1-%8(200 

.-400xツシユ〉の 13m11/，似 150脚カラムを用い、 1 01f 8:0ユ， 7N HO工， 4N H阻，ぉ
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よぴ0.5N HOl でそれぞれNi，Mn，Oo およびFe を相互分離し、各フラグジョ γより

GM測定用および T線ジンチレーシヨンスベグトル測定用試料を調製した。

(ij) 32MeV照射の場合 8NHc工について DOWeX 1-x (200~50メッγzう

で7仰が χ75711111:カラムを用い8N Hσ1，4NHOl，および0.5N HOユでそれぞれ Ni，Oo

Fe を溶離し、 40MeV の場合と同様の測定試料を調製した。

(5 )搬十能測定 イオン交換分離した各フラグ γョンにつL、て(i)相対測定①GM計数器に

よる鰍吻変曲線の解析②2//Ox2// Na工およびiS3x22 M 井戸型 W

チレーターを用いたシンチレーダヨンスベクトロメーターによる生成核特有の Y線の光電ピー

56 rI..... n" i TT _ ，7 57 n '" "-1 r) ，.....， lT _ 'TT 58 rI..... () -t n TT 、 52クのtRIJ定 (VUCo 845KeV，v，co 122KeV， ~CO 810KeV，'-'''-M:n i.43MeV， 

54 、
Mn 842KeVi 

+十
③ s' -s 同時計数の測定

などによって各反応の生成核の放射能の相対測定を行った。なおこれら全ての測定に対してA工

箱中の反跳核の放射能を測定して相対値の補正を行った。

(iiD 帝猷す測定;4π8計数法、 β線定立体角測定法、 T線定立体角法などを併用して各反応

の生成核の放射棺の絶対演IJ定を行った。
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結果

i
∞
品
!

キ以5:5'¥Pe (a ，n) 57N i 5'¥Po(a，p) 57 54rre C a，2 n) 56N i 54Fe(at
P.n)5匂o 56Fe(a，pn)!:Boo 

σ 反(跳
qめ
率 σ 反跳率 d 反跳率

(m。りIc反%跳〉率 1 

ーσ
6初/UF (Ea)ユab(MeV) Cmb) (mb) CO/O) (mb) 仁0/0) (mb) 仁:%)

3 1. 0 4.2 6 4.26 3.83 6.t. 5 433 6.45 560 6.22 1.7 

29.3 3.85 3.44 470 5.5 7 640 5.66 2.6 

3. 1 6 475 I 27.6 1 3.4 i 3.1 6 3.0 9 5.00 5.0 0 5.5 0 3.0 

25.8 19.8 4.5 0 1 25 4.50 
4.62 t， 57 573 2.2 3 4.6 2 5.24 2.7 

24.0 30.4 4.6 7 1 66 4.67 
2.1 5 4.45 397 4.45 544 4.65 3. 1 

22.0 47.5 5.1 8 20 6 5.1 8 
2.0 5 4.2 0 

[314420  
446 3.87 2.8 

1 9.9 83.5 4.3 3 30 9 4.33 

4.00 
1.64 3.42 1 8 2 I 3.4 2 255 2.7 9 2.7 

1 7. 9 1 2.6 4.0 0 432 

1 5 2 2.98 49 0 2.98 0.15 1. 5 1 77 1.29 2.1 
16.3 

牢本 司~:1，:

1 5.6 142 (3.60) 5 09 (3.60 ) 
:1;::1; 牢:本

13.3 1 0 7 C 3.60) 388 (3.60 ) 

(45) 
牢

10.0 (147) 

(註)①
② 

③ 

③ 
@ 

54FBC¢ .p〉5700 54veC6.n〉 57Niの反跳率は衝撃後約1ヶ月してA工箔中の 5700を演促したものである。

54Fe(a .2n) 56Ni ， .54F~， (a. pn) 5600の反跳率はも衝撃後約 1ヶ月してAl箔中の 5600を測定したものである。
rは反跳補正差してしJない値

.i~ 忠は七 arge 七 sys七日取が他のものと異っているもの

40Mev~3 2Mevの結果については、目下整理中



6 0 Mnの¢ 反応 の励 起函 数

(東大核研〉 田中重男@古川路明 (静岡大放射化学研〉

八木益男 (東北大 金研〉 天野 恕 (阪大理〉岩田志郎

〔目的〕さきに陽子過剰核である 5~e の α 反応の殿忠函数について考察したが、これと比

較するために、質量数が54に近く、しかも陽子過剰でも中性子過剰でもない核として 5¥In

を選び、放射化法によって励起函数の測定を行った。

〔実験)(1) 賭す 東大接研の 16 0 cmサイクロトロ γ を用い、照射条件は32Mevの場

合は平均 0.5μAで約5時間、計5000マイクロクーロ γ、40Mev の場合は平均0.25

μムで約4時間、 3300マイクログーロ γであった。

位) ターゲツト 約3m'J /cilのAl箔を表面活性剤jで洗浄后Mnを真空蒸着させたもので、

Mnの純度は?虫?必である。

55，，__ / __， 58 
(3)測定した反応 liIn(a.n) 

5~nμ. 2n) 5700， 5!)rn(a. 3n) 5600， 55Mn(α.2pn)5匂n，55Mn(a." n) 54Mn 

(4) 化学分離および測定試料調整 ターゲツトを発煙硝酸で処理してマンガγをアルミニウ

ム箔から溶解分離した後、 7NHO工溶液として陰ィォγ交換樹脂DoweX'l..，...x (200 

~250 メッシユ〉で 7mot併 x75 腕のカラムを用い、 7NH01， ANHCユでそれぞれMn、

。。を溶離し、各フラグシヨ γ より GM測定用およびT線ジγチレージョンスベクトル測定用

の試料を調製した。また発癌荷酸で処理したターゲツトのアルミニウム backing を塩肱

溶解し、 7NHQl溶液として上記と同じカラムを還し、 7NH~l および 4N HGl でそれぞれ

Aユ+Mnおよび00を溶離し、それぞれのフラグツョ γより反跳核のr線，;/Yチ!;'-ク言ンス

ペクール測定期試料を調製した。なおアルミユヴム backingに残っている可能性めあるMn

の分析を比色法で試みたが検出きれなかった。

(5)放射官醐j定 イオγ交換分離したMnおよび 00フラグジヨ γについて

(i) 相対測定①日計数器による 3糊変曲線の解析②2//o x.2// NaIおよび 1t

併x2" Na工井戸型ジンチレーターを用いたr線シγチレーヅヨ γ スベグトロメーターによ

る生成核特有のT線の光電ピークの測定

-85-



により各反応生成核の放射能の相対測定を行った。なおこれらすべての測定に対してアルミニ

ウム箔中の皮跳核の放射能を測定することにより相対値僻南正およびターゲツトの厚みの不均'

ー性の補正を行った。

(jj) 絶対測定 4πβ計数法、 β線定立体角法、 r線定立体角法役どを併用して各反応生成

核種の絶対測定を行った。

〔結果〕 次の表に示す通りである。
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? 12.8 

5 1 6.2 

5 19.3 2.40 

4 2 1.0 

2 2 2.1 2.54 。 32.8 

5 48.2 4.43 

2 75.3 4.48 

2 1ろA 5.00 

2 227 4.38 

7 388 3.69 

569 1.39 

332 1.20 

3~Jn 
"'0 

4
i

可
〆
」
つ

L
Z
U
Z
J
V

5
F
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5
 

3

4

5

5

5

4

5

 

(註)⑦ (a.3n)，(a..n) 反応の断面積は放射能の絶対測定をT線定立体角法で誤.iJった

もので 5600Cβ+200わ， 5800 CO+15qめとして4π計数法で測ったものは5et;0について此

58 
の1.5 0倍、 00について1.18倍になる。

② 相対測定の誤差は土5%以内である。

⑤ 5\inCa ・ 2Þn)5~nについては宮下整理中
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第 3 日(/ 0月/0日)午前

6 1 (Ag十α)反応の励起函数(I)

(阪大理)福島昭三、久米三四郎、岡村田出夫、音在清輝、坂本浩、吉沢

康和、〈大阪学研)林智

活性化法による核反応の研究の一環として中重核とα紐予との反応をとりあげ、そのーっと

して (Ag+α)反応を対象に、その励起函数を測定した。 (Ag+α)反応についてはこれ

までにも二、三の研究が行われているが、われわれは励起函数がまだ求められていない反応に

ついてのデーターを得ること、およびすでに研究されている反応については、 α粧子のエネル

ギー領域をひろげることと、断面積の値の精度を向上させることに主な目的を置し、て実験した。

断面積の決定には壌変図式の正確な知識が必要なので、壌変図式B開グノレープと協力して実験

を行った。とりあげた反応を汐読に示す。

bgR ccx n) (α、2n) (α、3n) (α、pn) (α、ζXな〉 (α、α2n) (α、2t)

107A g 110工n円 1 109 工a 108工n1D生 109
Cd 06Ag 62φ 105

Ag 一

109 A g 111工n
l一一ー

11九n110Tn_ 111
Ag 

この報告では衝撃の条件と化学分離法について述べ、湖す能測定および結果については報告

c:rr)で述べることにする。

衝撃用のターゲツトには7~ 1 1 I1lg/ciの銀箔をつみかさねて用いた。銀箔はとり扱いに

便利なようにアノレミニウムのわくに接着剤ではりつげて使用した。衝撃には主として東大原子

核研切 63イ〉ヂサマクロトロン必為、、フオ「カシYグマクネット割安説ヒいムを鱒羽はこ#吋・''Yトの前方に炭

素ア噛ロックのスリットを設~;t、ピームの巾を約 1cmx1cmにした。フアラデーカップでビームを

受け積分計て電流を測定した。短寿命の接種では約1000マイクロクーロンで5"""'30分間、

長寿命のものでは約5000マイクロクーロンでる-4時鳥羽、Lって活性イむした。 α程子の最初

のエネァレギーは40MeVと30MeVのこつを用い、各箔におげるエネルギーは既存の飛程ーエ
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ネノレギー曲線を用いて求めた。一蔀如実験には阪大の44インチサイクロトロンを用いたぶ泣

子のエネルギーは2"-3116 γ で、衝撃は外部ターゲツトの位置で行い、電流は記録計を用いて記

録した。いづれの衝撃においても衝撃電流の時間変化および衝撃中の放射能の減哀を考慮して放

射能測定値から断面積を算出した。

後述するように対象の核種のうち必要なものについて仕津分離を行った。工n、Od Agの相

互分離が必要であったが短寿命の 109工n (4.3時間)の分離を行うために、ま切く酸仕献を鋪薬剤

としてアンモニア性で工ロを他と分離し、っし、で塩化物としてム gを、さらに硫イι物としてOd

をそれぞれ沈澱として分離した。それぞれの操作を 2~3 聞くり返すことによって次表に示すよ

うな分離効率を得ることができた。

除 染係数

Od 

>1.3χ103 

2.5 x1 02 

ムg

>1.3x103 

1.0x103 

分離働1)沈澱はそれぞれ溶解し、一定量をとってそのま L又は蒸発乾溜して放射能測定用訴斜

とした。

62 (ムg十α)反応の励起函数(瓦)

(阪大理)福島昭三、久米三四郎‘岡村日出夫、音在情輝、坂本浩、

吉沢康和〈大i疲労研〉林智

前輪乙述べたターゲツト系、 α粒子の衝撃えイじ学分離の諸方法に基づいて、以下の如く各搬す

脅
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性椀種の特鮒守放射線を測定し、まづ脊反応の相対的励起函数を求め、続いて放射能の絶対測

定より各反応断面積D絶対値白を算出した。

ム〉 相対的励起函数の測定

1) 107Ag ('α、n) 110工I¥.1 09 Ag ('α、 3n)110工n、107Ag似 3n)108工n

衝撃した銀箔を枠のま入 110工n(66min)の 23Mevs+および1由工ロ (40mi吋の 3.5

Mevβ+をG1vI計数管で測定した。 110工nの1.5Mevβ大 108m工nの1.4Movβ+は適当な叫

吸収板で吸収分離、多くの勧らの r線は非吸収成分として差引いた。また壊変曲線を解析し

て 110工n.108工nのそれぞれを分離測定した。

2) lO7Ag (α、n)110 m工n、109AgQα、3n) 110工n.1D7Ag ('α、3n)108瓜

O.88Mev附近には他のじi'.g+α〉反応の生成核種からの強いr線は認められないので、

110 m工n(4.9ゅの O.88.Me. v rおよび108m工n(55 Wi的の O.89Mevrをシンチレーシヨ

ン分光謝定を行い、壊変曲線を解析して 108m工n、110m工nを分離測定出来た。化学分離も不

安であった。

. 3) 109Ag ('α、2n ) 111工n ターゲツトより工n を化学分離~ 3日を径た後、

111工n(2sd)のO.17MevおよびO.24MeNrをシンチレ一泊ン分う側定を行えば妨害は何も

なかった。

4) lOh g (，α、2n)・1ω工幻司令1090d 工nを仕津分離し、約2ヶ月後では他のすべての

瑚す能は消滅して 1090d(470d) だりが残っているので井戸型レンチレーシヨン計数管で測

定した。たXし生成棋の一献イ償分諸島D時期以前に 10901伎となり Od部分すこ入るのでこれを

補正する。

5) 107Ag (α、'p'な).1090d Cdをイ時分離し、暫時放置すれば 10'{)d以外の放射能

は存在しないので井戸型シンチレーシヨン計数管で測定する。前記107AgQα、2n)反応の生

成核も含まれるからこの分を補正する。

6) 107Ag Qα、αも)106Ag (8.2d)、107Ag (，α、α，1 2n) 105Ag Ag を佑学分

離して数日を経れぼAgのr織す体はこの二つだけなのでr線シンチレーシヨンスベクトルをと

り、 1Mev以止g:>Erのr線は106Agのものと見倣しこの分の Compton pe akを適当に

推定した後、 O.3Mev附近の特徴的Peakを以て 105Agの量を定めた。た立し壊変図式が未
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だ不明確なので測定値も正確は期し難い。

B)核反応断面積D絶対値の測定

1) l1Dln、11Drr主人 108m、108lIfuの絶対測定

]a:t-'14M ev附近の (α、n)領域で種子馨した銀箔を βスベクトロメーターに入れ0.66M事V

Iの変換電子の壊変曲線を求め解析して 110In/1101D:I誌の存在比カ鴇られた。別に同様の試料を

とって 0.94→0.88MevTの同時計数より 110mInの絶対植が得られ、これより 110L'lの絶対値

も算出した。

またEα-40Mevの (α、3 n)領域で衝撃した銀箔の8十一スベクトノレを制定し、 これを解析

してこのターゲツト中の 108In/10時1/110Inの存在比を決定し、これより D8In、 108ITrn， 

の絶対値を算定した。

以上の結果を綜合して 107Ag (1α功 11日In:110立Tn; 1D7Ag (iα、均 1mIK10.8Eh;10?Ag

110~__ 110止 L

(α、3n) 工n、 山In反応断面積の絶対値を算定した。

ー1092)-'U'Cdの絶対測定

109 ー〆ーや 107
ほは0.088Mav1O定立体角法により絶対iJ!UJEを1Tったか、 Ag(1α、P今、 (α、2n)

反応で生成した 109但は徴量であヲたので、別に 109Ag (d、2lJ1CJ9Cd反応、により製造した大量

10 9 [1...:l )，.，.. ...-..¥ . ..-rý.f:t.._-h.l-，ìRrk:~~!: ...t. /"::::1 ">+..v:. 1 4IlL...e... 109 の標準 α1について絶対測定を行い、」れと微量 Cdとの比を井戸型シンチレーシヨン計数

107. ，_. .~_， 109 ~... 107. ，_. ..，109 管により定めた。これにより Ag(1α、2n) ，u'In; ，u'Ag(iα、戸)'U'Cd 反応の断面積を算出し

た。

呈~ ~ ~.;~，I""' ， L ;> 105._ 106... "'''''.U 111 3)其他 以上の他 GMl1'十数管Lよる測定から 崎、 'Ag (8.2 d) ••• Agの生成量の

概略値を求め、 107Ag(1α、 α~) 106 Ag (8.2の 107Ag似、 α弘)10~旬、 109Ag (CX、2p)111Ag 

の各反応断面積の概略値を推定した。

結論 以上の実験より 107勾 (α、 n)110In、11町nP弘斜、~10弘;lOkúはþ~1Jlli;10弘明、

311) 108工n、108lll_m;109 Ag似、2n)l11In;109Ag 0α、 3~ 110工司、 110m 反応の励起函数をIDa

。-40Mevの範囲で絶対測定した。また 107Ag似、α'11)106T.g;107 Ag 0α、o(，Qn)105Ag;

107. ，_. "".， ， 111 
AgQα、2p) . "Ag反応断面積についても若干の知見を得た。

また脊種測定法の精度、および得られた励起菌数について二三の考察を行ったc
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5工n('α、pn)117mSn反 応 の 励 起函数と無担体 117Snの製造

(阪大理)福島昭三、久米三四郎、岡村日出夫、音在清輝、坂本浩、吉沢
3

康和、 (大阪労研〉林智、 〈阪市大理)国府雄次郎

壊変図知研究のために無担ぽ1:f1'Snを製造することが必要となった。これまで無担体 117m

116~ ， ，_. ..， 117m 
snは Cd (α、n) 釦反応によって製造されていた。ところが (Cd+α〉反応では同時

113_ 119m口''¥..J t-l-r-Þ-~.v. ~é-I-Jl ... ~14}-.l，?"，-(rk. ..;._117.!:Q tこ8nの他こR工(''~8n 、 市立なと)も生成され、搬すイ昨的~(.純な 8nを得ることはむつ

117m 
かしL、。われわれは 血を生成絞種とするいくつかの反応を検討した結果、(工11-f吋反応

115 、117m，.，
においては、 α程子のエネルギーが40Mev程度では、 工11(0しpり もn反応によって生

117m円

じる "i':h以外には811のR工は生成されないだろうということを見出した。しかし (α、

刊型の反応についてはほとんど核反応断面積が測踏れていなしゅで、上記の(0<、 p11)反

応について励起函数を求め核反応収率を検討することにした。一方この反応によって 117m8nを

製造するためのターゲツトや化学分離法につし、ても研究した。

(1) 励起画数の測定 励起函数を求める実験では、ターゲツトとして、厚さ約25m'i/cnfの

銀箔上にシアンイじ物溶液から h を約!o呼/cnfの厚さに電鍍した箔をつみ重ねて使用した。衝

撃には東大原子核研め 63インチサイクロトロンでカ躍した40Mevのエネルギーのα程子を

用いた。ピーム電流は積分計で測定したが、約3時間かLって1， 0 0 0マイクロクーロン程度

で活a臨むした。各箔におけるα粧子のエネルギーは銀にヮいての飛程ーエネルギー曲線を用い

て求めた。活性イじされた箔を 18規定熱硫酸にとかし、 811 とCdの担体を加えた後、まづア

ンモニア性でAg、Cdから工nと8nを分離、ついで0.5規定塩思牲で硫イ!?jc素を通じ工n、

Cdから 8nを分離した。得られた硫イ倣を塩酸にとかした後、一定量をとって井戸型Na1

結晶中で瑚搬を測定い反応断賀商を求めた。得られた励起函数は33Mev附近で最大値

130mbを与えている。励起函数と飛程ーエネルギー曲線とを用いて厚いターゲツトの核反応

収E与を算出した。

117瓜 117
(2) 無担体 もn の製造 血製造用のターゲツトには、銀板上に工n金属を厚さ約1

捌に熔着したものを用い、これを水冷した銅ブロック上に'インジウムづけ。して衝撃した。

衝撃には阪大の 44インチサイクロト戸ンを用い、外部ターゲツトの位置で23Mevのエネル
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ギーのα桂子で活性イむした。 2，._，4μAのピーム電流で衝撃したが、ターゲツトには少くとも外

見上は何らの変也も見られなかった。活性化されたターゲツトは 8bの放射能の減衰を待った泌

に2， 3日放置した後、銀板とともにとりはづL-.塩酸で工 11部分だりを溶かす。アンモニアを，

用い水酸化インジウムを捕集剤として 8nを共沈させた後、 0.5規定塩酸性で硫化水素を用い

硫佑銅を捕集邦jとして工立から分離、さらにアニオン交換樹脂一塩酸系でCuから分離し、硝酸

で溶離して鰯E体117m血を得た。上記の操作でとくに8nのラジオコロイドの生成を防ぐこと

117m 
に留意し仏製品のガγマースベクトノレは予期通り蹴す化学的に純な ・8n が待られたこと

を示している。核反応収率については目下検討中である。

64. オス之ウムおよびレニウムの放射性核種について

(東大理)斎藤信房、横山祐之、佐野博敏、馬淵久夫、富田功、松島巌

レニウム、オスミウムおよびイリジウム元棄の放射性接種のうち、性質のよく知られていない

もの(または未知のもの〉を研究することを目的として実験を行った。

このため、東京大津原子核研究所の 160cmサイクロトロンを用いて‘レニウム・ターゲツトに

α也子を衝撃し、生成椀種の分離、測定を行った。一方，J R R-'-1原子炉により、レニウム、

およびオス主ウムを中性子照射して生成核種の分離測定を行った。

1 ターゲツトの製法 市銀の金属レニウムは分光分析の結呆 8i、 Mg、Al、 Ca、

C u， T iなどの不純物を含んでいるので、つぎの方法で精製した。

過酸イl:;7.k素水 (3D%)で溶解したのち、塩醗撃性から硫イじ7Jビ粛こよる沈澱を3回〈りかえす。

最後の硫イじ物沈澱はアンモニア水と過酸イI:7Jて棄で溶解後、蒸発乾圏、水で抽出、摘出部分にアン

モニアガスを吹込んでから蒸発乾固し、過レニウム酸アンモニウムとする。金属レニウムとする

場合は、電気炉を用い、オ味気流中で過レニウム酸アンモニウムを約1000 -1 0 50'Cにお

いて還元して金属粉末を得る。

サイクロトロンターゲツトは 1回の照射に金属レニウム約30得、また出品レユウム酸カリウム
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(ま泊まアンモz ウム)約10 0 mg.を用いた。これらの粉末を 30 x 3 0 x 0.1仰の高純度の

アルミニウム板上に広げ、ょを厚さ約7μのアノレミニウムはくでおお勺てターゲツトとした。

原子炉のターゲツトは、過レニウム酸アンモニウム 100吻および金属オスミウム粉末 150

m~を別々にポリエチレン容器中に封入して作成した。(金属オス喜ウムは市販品を用いた〉

2 他学分離法 サイクロト同Yターゲツトは照射後、つぎの方法で分維を行った。

イリジウム担体ギ酸 加熱
過レニウム酸塩一一一一→溶液 一一一一一→ 一一+ 一一宇

一「ロ液 (R e) _(笠£zi--哨

」ー工工枕澱(工r、os) L....._ R e 2 87沈澱(Reフラクシヨン〕

水 色、 L オスミ'ウム担体 硝酸 蒸留
過レニウム酸塩 〉液一一一一→一一→一一→---')

(別試料〉

τ:山蒸留物
( 08フラクシヨン]

原子炉ターゲツトは照射後、つぎの方法で分離を行った。

アルカリ融解
金属オスミウムー 〉

レニウム担体問翌ー。山綱引

l 米)!(
L_残留物

804蒸留物X 硝酸 (4めエーテγL抽出 手 L層硝酸 (4N7 --E 1 

Lこ了:一てご:t j 

xx 再蒸留
残留物 l 蒸留唯 Os)

チオ尿素 イソ 741レアルコール抽出
」一切残留物

チオ尿層、塩酸 (4N)、 2回洗う ， 1アール層 c:ケコーノレ層 (Reフラクシヨン]
4 

7k 層(Os) L_7k層

5 実験結果 サイクロトロンにより、 37-43Mevのアルフア粧子で過vニウム酸カ

リムムを衝撃した場合、オス『ウムフラクシヨンに半減期約28分申核種の存在を認めた。

一方、原子炉で中性子照射した金属オ，スミウムについては、どのフラクシヨンにもこの半減
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期の接種を認めなかった。 Seborgの同位体調こは、これに相当するオスミウムの同位体出表

だ記載されていないが、半減期28分の核種が、オスシウムの同位体rであるか否かについては未

だ疑問の余地があり、今後の検討を要する。

また、サイグロトロンによる実験では、半減期約1時間の核種の;存在が認められたが、 これは

seaborg表にillRe として言識されてし、るものと考えられる。こ叫亥種も原子炉て中性子照

射した過レニウム酸アンモニウムターゲツトには検出されなかった。

6 5. フエニノレ批酸塩による 76Asのホットアトム化学の研究

(東 北 大 金 研 ) 鈴 木 進 、 斎 藤節、 O井上泰

76 
目的 フエニル硝酸塩による却のホットアトム効果並びに反跳原子の存在状態等を研究する目

的で実験を行った。

実験方法稀塩酸に不溶性であるアエこノレ枇酸のZr錯塩を試料としてポリエチレン袋に封入し

11 
.JRR-1原子炉(熱中性子束1--2χ10''rvei/s，ec) 中で2時間照射した。照射した試料はO.6N

一塩酸で 10........20分間摂愛抽出し、東洋誼紙No.5Aで櫨過して滋波及び沈澱の放射能を測定

した。

結果 照射された試料10 l惨から塩酸中に抽出された放射能は約 1μG でその半減期を測定した

76 
結果 Asの半減期 (26.4時間〉にほぼ一致した。又批棄を硫酸ヒドラジン存在下、塩酸溶液

から完全に蒸溜除去した後に残った放射能は全波射能の0.3%程度であり放射北学的にほぼ純

粋なものと考えられる。更に姐糠ゃに溶存する砧素をモリブデン育法によって土色色定量した結果

1.5X10
6
C/gの比糊す能を有することが分った。次に抽出された枇素の酸俗伏態を知るため

1)塩酸酸性中におりる揮発法 2)ペーパークロマトグラフ法 3)イオン交換樹脂法 等を

用いて研究した結果抽出しれた瞬間には90%以上5価の状態で溶存するが、 2日以上放置した
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場合5価に酸化されることが分った。叉Reten t工onは倒へば闘す11時間後には約 10%

であったが、贈す後摘出される迄の放置時聞が増すに従つでほぼ指数函数的に増大する。

司、

66. ヒ酸塩の中性子照射においてイオ ン 交 換 樹 脂 相 に 保 持 さ れ る As-76

について

(東大理.理研)0佐野博敏・富田 功・斎藤信房

さきにおれがれの研究室において、ヒ東臭素Lョウ素などの酸素酸塩を陰イオン交換樹脂

va[及着させたものを中性子照射した場合、 (n， T)反応で生じたAs-76、Br-82、工-128

などが強固に樹脂相に保持され、溶離困難でありtiJ'材、ツトアトム効果によヲて濃縮されてい

トー喜 一ることが知られてし唱。 ハロゲン克素の場合は、ハロゲンのホットアトムが炭化水素溶媒中

でとる行動との類推によって、樹脂相内にできている有機ラジカルと結合するものとして理解

されるが、ヒ素の場合にはとくに水溶液などの状態ではAs-Cの結合の安定性から考えてハ

ロゲンの場合と問機な解釈は困難となる。われわれはこの問題を解明するためにつぎのような

実験をおこなった。

三強化ヒ素およびそれを無水エタノィレ、合水エタノール、石油エーテル、あるいは6N塩

酸に溶かしたもの、およびヒ酸の水溶液、アンモニア性溶液、酒石酸をふくむ水溶液、あるい

は酒石酸アンモニウムをふくむ水溶液各30m_oをつくり、これにアプララレハノレテー γ乾燥器ででき

るだけ脱水した陰イオンまたは陽イオン交換樹脂 (Dowex 1もしくは DOWEK50W<のx-8、

100-200mesh) 3 gを混合し、じれを試料として中性子欄せをする。中性子源は理研サイ

7 
タP トロ〉宏用い、 Be-D反応で得られた中性子(流東約 10'neは七rOns/C11l s ee;.最大エ

ネノレギー約7Mev)て斌速剤をとくに置かずに2，....，3時間照射した，γ照射後0.8x10cmのカラ

ムに樹臆を入れ溶液の部分をそのまま通して、さらにエタノール50m_eを通じ、ついで8N塩
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酸、 1.5N 塩酸、および水の1I買に各50m_eづっ通す、三塩化ヒ棄を用いないもので法エタノ

ールの使用ははぶいた。溶出部と樹脂相の r放射能は井戸製の r線用シ Yチレーシヨンカウ γタ

ーを用いて測定され、各部分とも減衰を追跡して.As-76の翻す能であることをたしかめた(塩

素、イオウから生ずる P-32などの8線に由来する制動瑚すの寄与はみられなかった)。この測

定値から全湖す能に対する樹脂相残留放射能の割合をもとめて柑互に比較検討したι

その結果、樹脂相に残留する.As-76の量は紡u(のものよりも7J01-をふくむ媒体内において多

くなり、また陽イオン交換樹脂についてもごくわずかながら残留する.As-7 6をみとめるが陰イ

オン交換樹脂に残る方がはるかに多いことがわかった。さらに溶液がアγ;Eニア性となった方が

残留する量が減り、また酒石酸アンモニウム溶液ではいちじるしく残留する量が減少する。樹脂

5 
相に残るAs-76の濃縮率は 10以上と推定され、またAs-74をトレーサーとしてしらベた結

果によると、上記条件による照射では溶離操作後樹脂栢に残るヒ素 (As-75とAs-74)の量は、

照射しない場合にくらべて数倍程度にしか堵加しないことがわかった。これらのことがらを考え

あわせると、樹脂相に残るヒ素は、ホットアトム効果(周囲の水の分解など)によってAs-76

は一部ヒ素と重合いその結果生じた陰イオンが不可逆的に樹脂に吸着されたものと推測される。

1)斎臆古jll、富田、 J.Ohem Phys.，27， 1432 (1957) 

2)斎藤富田、古川、第 11回目化年会講演 (1958)

3)斎藤佐野、塩見、第2回放射化学討論会講演 (1958)
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67.酸素酸塩の中性子照射において、塩類の結品水および陽イオンが"Reー

七ention" fi直に及ほす影響について(第 1報〉七段塩について。

(東大場・場研〉斎藤信房・ 0富田 功

国体結晶の中性子鰯すの際の Szilard-Chalmers反応において、ターグツト物質のお

かれている状態がRe七ention値にどのような影響を及ぼすかについて、演者らはさきにヒ

駿一水素ナトリウム七水他物の結晶D中性子鰯すをおこない、照射中およひ澗射後の温度の影

幸撃を検討した。今回はターゲツトになる結晶自身の状態がReten七ion値に影響するか否か

を若干検討した結果を報告する。前回はナトリウム塩のみを取扱ったが、結品中の陽イオンの

質量あるし、はその佑学的性質の椙異が反銚原子のReten七ionに相異をもたらすことが考え

られるので、ナトリウム塩のほかリチウム弘アンモニウム塩、カリウム復、ルピジウム握、

セシウム塩、バリウム塚、コバルト塩などを調製して、前記ナトリウム塩の場合と同一条件で

室温で中性子照射をおこなった。この場合、いろいろな結晶についていろいろな数の結晶水を

とり得るので、無水物が安定な場合には無水物を照射したが、そうでないものでは結晶水がつ

いたままで実験した。したがって多くの場合揚イオ Y のみの効来あるいは結晶7t

のみの影響を個別に観察することは困難で、この両者の結合的な選手華撃が得

られたReten七ion値にあらま対もて〈る。

中性子日朝すは理研サイクロトロンにより、 Be-D反応で生成する中性子をパラフイン減速し

て用いた。照射物質は照射後1時間室温に放置してから、臨価のヒ素を担体として含む溶液の

一定量に溶解」マグネシア混液およびアンモニア水を加えて V価のヒ棄を沈澱させる。ロt別

後さらにhold-back carrierを加えて再沈をおこなう。ロ液の血価ヒ素は過酸イじ水素

水を加えて酸他後、マグネシア混液で沈澱させる。各沈澱は複酸に溶解して一定容として液漫

型GM計数管で謝持制定をおこなった。得られた計数値から Reten七ion値を求める。い

くつかの試料については照射後結晶の状態での放置時間の影響をしらべた。更に二三却場合に

ついては、低温で照射、保存したときの影響をも観察した。

各種ヒ竣塩について求められたRetention値をしらべねると、各結晶について固有

の値を示し、陽イオンが同じでも結晶が異なれば(一分子中にふくまれる陽イオンの数や結品
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水の数が異なる場合など)Re七日立七ion値は有意の差を示すようである。また現在までに得ら

れたデータからは大凡の傾向として結晶水が多いとRe七en七ion値は一世に低い(倒外とじ

て:Na
2

加 0
47HZO)ように見受けられる。とくに同じ化合物の水化物と鯨財団移とでは、水イじ

物の方が常に低いRe七θn七ion値をもつようである。陽イオンの選手響については、その質量

の夫小のほか結晶の化学的性質なども影議事すると思われるので、単に衝突による反挑エネルギ

ーの損失の度合などからは解釈できないような結果になる。この点、なお大いに検討を要する

と思おれる。

また以上は照射後1時偽強ってから溶解したものにつし、ての比較であるが、各塩とも数時間

ないし二寸時間内外放置するとRetention値は増加しているのが認められよれは先に報告

したナトリワム塩の場合に限らないことがわかる。またリチウム塩その他を低温で照射した場

合には室温におげるより低いReten七ion値を示し、 これもナトリウム塩の場合と同と傾向

を示してし、る。なお、先に報告したナトリウム塩 (!:a
2
HAS0

4
7H

2
0)のRe七e立 tion値

(65%)は、多くの結晶水をもっている塩としては仰タト的に高いものであって、またリチウ

ム、アンモニウム、カリウム或いはその他のナリウム塩など比較的軽い陽イオンを含む結晶の

Reten七ion値 (40"""'55)と較べても高いことは注目される。

68. コ，バノレト錯塩における臭素のホットアトム化学

(東大理.埋研)斎藤信房.佐野博敏 O富永 健

鋒塩の間位子におげるホットアトム効果は従来殆んど研究されていない。筆者らは臭言葉を酪

位子又は陰イオンとして含む種々のコバノレトアンミン錯塩を中性子照射し (n，r)反応で生成

する 80lll_sr及び82:sr の'寵位子収率グと錯塩の囲位子の種類との関係を検討すること寄与

よってホットアトムの反応の機構を明らかにすることを目的とする。既に結果は一部発表した
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ぷ)その後新たに得られた知見と併せてこは鞍告する。

1. 〔00(NH5)5Br〕X2(I);〔00(NH5)5Y〕Br2，5 間;〔00(e n)2Y2]Br1，5 

{曲;などの錐複の結晶粉末をパラフイン倒神で理研サイクロトロンの中性子伊←D 反応

の中佳子束........10
7n/eti Sec)によって2-3時間室温で照射する。贈す終了後誤斜を水溶液

とL腸イオン交換樹脂DoweX50WX-8(100-200メッシユ、 RH形却まRK形)のカラム

に通し錨湯イオンを吸着分離すれば放射性臭東D大部分は陰イオンのフラグシヨンに抽出さ

れる。樹脂上の錯陽イオンと共に残留する放射組提菊丸田の錯塩の臨位子に生成し犬致射性臭

素の中、結合を切らずに残留したか又は結合を切った後再結合あるいは他の国位子を置換した

部分、又は凪鋤D錯塩で陰イオンの臭素から生じたホットアトムが錯イオンの記位子を置換

した部分で、いずれも臨位子として結合しているものと推定される。(この部分申全放射性臭

素に突すする比率を盟位子収率とよぶ)臨位子の放射性臭素は錯イオンを水と加熱還流すればア

コイむによってほとんど完全に抽出される。臭素イオンは容量分析法又は比色法により定量し濃

縮率及び比搬す能を求めた。

2・伊織でX 僧イオのを工， N0
3す02%，

01 と変えても臨子収率には著しい

2~__~: 
差はない。搬す性臭素の 80%以上は 10程度の濃縮率で陰イオンとして抽出される。 X=Br

の場合、即ち (00(NH3) 
5 
Br)Br2ではホットアトム効果による臨位子中の放射性臭棄の脱

離と陰イオン中の放射性臭素の閤位子への移行とが同時におこると推定されるがこれも他の場

2十
合と由位子収率に著しい差はない。 (0 0 (NH 3) 5 

B r) を陽イオン交換樹脂に吸着して圧鮒

した場合は自悠子収率は固体錯塩より低〈、又相当量四搬す能が樹H旨中に残留して容易に抽出

されなし、。水溶液で(K=NOz)照射した場合は間位子収率は殆どGになる。
5 

5. 〔000H5)5Y]B15形の髄 hIJH5
，
EJcs，F，N02

，
O
も，

ONO，ONOz，OL

工.Br)では陰イオンの翻す性臭素がホットアトム効果によって由位子を置換し濃縮されること

が認められたe Yを変えると記位子収率は上記の順に増大する。臨位子中の瑚す性臭素の濃縮

率はほ立 10
2........ 10

3
の程度である。尚この形D錯塩の閤位子が放射性臭素取米で置換されると

き、日
5の置換では (00(NH

3)4 
YB昂 2+

，Yの置換では (00仰の Brうち2
私生成する。

従って由位子収率はこれらの和に相当するが、丙者の Brのアコイじ速度の著しい皇室を利用し適

当な温皮で適当な時間水溶液として放置した後樹脂で分離すれば前者の影響を除外し(00(N 

-99-



号5Bf.itJ形の間肝臓駒山置換される効果のみを求めることができる。

4. 〔00(ea)2Y2]Br13形の錯塩 (Y2ZGn，2NIf5，2PIos，20L，2Br)においても陰

イオンの搬す性臭緋田位子に濃縮され寵位子収率は Yを変えると上記の順で掬目する。 E2=

en，却ち(00(聞 0
3
)B r 3で、は閤位子収率はほぼOで殆んど置換反応はおこらない。 y2=2NO 

S及び201 についてはそれぞれシス型とトランス型の即位子収率を比較したが著しい差はみと

められなかった。

5. 佃，(1[の錯塩で由位子収率に対する Yの影響を検討すれば臭素のホットアトム劫呆の機構

が推定される。玄の供与体原子、及び臭素原子の質量をそれぞれM，Mとすれば、臭素のホットア

トムが供与体原子に衝突する恥エネルギーの最大損失(移行)率は戸4M1{/糾め2である。

上の場合Yの ν値が増大すると間位予収率もほ r:者加する傾向がみとめられた。と

のように自位チ Y がホットアトムで置換される効率7.1' νの値に依存することから

考えるとこの場合には力学的な衝突の効果が重要な役割をもつものと思われる。

文献 1)斎藤.佐野.富氷錯樹昨討論会(昭和33年)および日本化学会第 12年会

(昭和34年)講演

6呪 アンミン錯塩のホットアトム化学(第5報)クロロベンタアンミンコパ

ルト(JJI)塩化物の放射合成について

(東教育大.埋)0池 田 長 生 (原研〉吉原賢二(東教育大.理〉山岸滋

原子核即ê~にともなう仕洋的効采を利用した放射合成 (radiosyn 主 hes i s)は、近年有機

のラベルっきイじ合物の合成に応用されているカ入この方法を無機化省仰の分野に適用できるかど

うかは興味ある問題である。演者らはヘキサアンミンコバルト麟他物 [00(NH
3
)t)-C1

3
をタ

ーゲツトとし、これに熱中性子を照射したところ、生成した3801の約7%がクロロペンタアン
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38 
ミンコバルト岨強化物(00(NH3)S はJOユ2の形になっていることがわかった。

クロロペンタアンミン鋳塩の生成を確認するには、これをターゲツトのヘキサアンミン錯塩

から純粋に分離することが必要である。タロロベンタアンミン錯塩の分離および定量にはつぎ

のような方法を用いた。すなわち、中性子照射を行なったヘキサアンミン錯塩を一定量(50

m~前後〉の担体のクロペンタアンミン錯極を含む一定量の水に溶解する。そのうち 5 m__eをと

って3801 の瑚す能を測走する。これより容易に生成した全放射能値を求めることができる。

残りの溶液に塩酸を加え、酸性皮を 1.5 N~こして、かきまぜながらタロロベンタアンミン錯塩

を析出させる。遠心分離後、沈澱を1.5N塩酸で洗浄する。沈澱を水に溶解いなお混入して

t8 いるおそれのある 01 の形の o]?>を除去するために、Amberli七日工RA-400 (J:tl'/03 

形、 100--200メッシユ、 1cmo X 7 cm)の樹脂柱に通す。通過液の一部をとり、その放

射能と、クロロベンタアンミン錯塩の量とを測定して比糊櫛を求め、逆希釈法の原理で、生

成した放射性クロロペンタアンミン錨塩の放射他学的収率を求めた。なおこの樹抑過程にお

げる 01ーといo(NH
3
).5 0 lZ勺との間の塩素の交換反応は別に38但をトレーサーとして検討し

たところ、非常に僅かで、無混できる量であることがわかった。

中性子源としては理研サイクロトロンと原研J"RR-1を使用L，.放射能の測定には、B叫r佐

A tomi c日社製;シンチレーシヨンr線スベクトロメーターを用いた。

このようにして繰られた結果を表1および表2に示す。

]
パ
U

表1 理研サイクロトロンによる場合

照射時間 |重腸予電流 1[0ドOo(仰N悶悶瓦九又リ〉
Qφlr吟)I 併A.hr吟)I 叫._， ~ 

2 

7 

1 2 

6.5 

6.2 

混2 JRR-1 による場合

照射時間 I(00 (NHz)，， 01，，)の蹴僻収率(%)(min) I '-~~ .....-.3/5~~ 2' 

工

、E

5 

5 

6.7 

Z3 

-101-



照射時間
〔00(NEAoF〕Cユ2の 放 射 併 収 率 問(ruin) 

7 ス1

W 1 0 7.3 

V 1 5 7.2 

日 20 5.9 

これらの結果から、クロロペンタアンミン錆塩の瑚す化学収率は、中性子線東密度や照射時

間にはほぼ無関係に‘ 7%前後となっている。これは反跳エネノレギーを付与された 380ユが結

中において、ほぼ一定の確率でアンミングループに衝突し、これと置換することを示唆して

いる。このような機構について一考察をこころみた。

60 
なお 伐の瑚す能に着目した場合‘ヘキサアンミンコバルトザ塩化物に中性子を照射すると

き、生成する 6000の数%が〔chE5)50工〕与の化学形であることが示された。山こつい

ては後報する予定である。

7 O. 高比放射能のラジオアイソトープの製造に関する研究(第 3報) 8ー

ハ イドロキシキノリンの金属錯塩のホットアトム効果について(その 2) 

(原子力研) 0海老原 寛・吉原資二

目的

前報にひきウづき高比放射能のラジオアイソトープを製造する目的で8-Hydroxy足uino-

ユine (Oxin eと略す)の金属錯塩のホットアトム効果について研慨した。

今回はマンガン、タングステン及びカルシウムについて行うた実験の結果にヲいて報告する。

方法
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結晶水を除去したオキシンの金属錯趨に原子炉中で中性子照射をし、それを有機溶嬬こ溶解

して、マンガンとタングステンの;場合は種々のp.HiのMicha・自工 is氏緩衝溶液と振とうして両

層を分雌L-..放射能から抽出率(%)を出し、また抽出した部分については半減期と F一線ス

ペクトルを調べ、同時に比色定量法によって抽出された金属イオンの全量を出しで濃縮係数を

算出した。カルシウムの場合は約1ヶ月の中性子期すを行ったにも拘らず生成する瑚す能が非

常に少なく、またカルシウムのオキシン塩を良く溶かす務媒がみ当らず、アニリンに溶かして

緩衝溶液と振とうして両層を分離して液浸型の GM計数管で測定する方法は計数値が少なく確

実な結果を得ることは不可能であった。そこでイオン交換法による分離を試みることにした。

まず照射したカルシウムオキシン塩をn-bu七yユamineに溶かしたものをE型の陽イオン交

換糊旨に通し、流出する n-buty工amin.e及び後に塩酸で溶離したカルシウムのフラクシヨ

ンの両層からリン酸カルシウムとしてカルシウムを捕集して GM計数管で謝って結果を出した。

結果

56. 
(~~Ivfn) マンガンのホットアトム分離の倒としては、ターゲツトとして無機マンガン也合物

(倒えば酸イじマンガン、過マンガン酸塩、炭酸マンガン鞠を用いたものは数多く報告されて

いるが、有機マンガン化合物を用いた報告は少品、ように思ゐれる。

マンガンのオキシン塩は分析俗学の匁識によれば、pH8"'9で定量的に有機濁に抽出されて

くる。従ってホットアトム分離もこの範囲で期待できる。実験によればこの範囲では抽出率は

約 10%，また過マンガ〉儲イオンの比色による定量値から濃縮係数を計算すると約10
3

の

値を得ることができた。

185
m

• 187
m 

， _ _ .__ __ 
('u...<W+'~/W Jタンクスアンのホットアトム分離に関しては現在までに報告がなし、。タングス

テンのオキシン塚て・はp瓦3.0-4.3でホットアトム分離が穀持できる。実験によればこの範囲

での嫡出率は30;ぎであって、またチオシアン出こよる比色の定量{直から得られる濃縮係数は

130.-150程度である。ところがpHの億が4.ろよりも高い所でも定量値は減少してpH7

で最小となり、この時の濃縮係数は 400程度である。尚抽出率の方はほとんど変らなL、。

45 
C....Qa]カノレシウムのホットアトム分離は現在までに成功した倒は報告されてない。オキシン

を用いてカルシウムを分析する場合には比較的多量のカルシウムに関して重量分析をした例に

ついては報告があるが、徴量のカノレシウムをオキシンで抽出して分析することは困難であって、
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摘出できる pH範囲などについての報告はみ当らない。

イオン交換法による分離の結果、抽出率は~8%を示した。また、また 3N塩酸で務離したヵ

ノレシウムのフラクシヨンをムレキシドによって直接定量をすることを試みたが、これは検出限界

以下であうたので、 リン酸カノレシウムによる同接定盆法によってその盆を測定した。これらの値

から濃縮係数を計算すると 40--120窟鹿'l)値を得ることができた。

7 1.水に対する反跳三重水素の化学反応

(カンサス大学) F.S. ローランド o c静 岡 大 学 ) 神 原 富 向

Li (n，α)3 H および 3Me (n， p)3瓦による核反Ff;で生巳た反銚三献親子(尚

は、それら核反応によるいくらかの反銚エネルギーを保ち乍ら化学反応を行う。それが水と反応

する時にはつぎのこつの反応が可能である。

。長+ 瓦20 一一一一→HTO + 五 (1) 

F+ 瓦20 一 一 一 → 瓦 T . + OH (2) 

(2)の反応は約0.3eγ の吸熱反応であるから、反銚エネノレギーを持たない三重水素原子 (T)

によっては、この反応は行われ得ない。しかし反挑エネルギーを持った三重水素原子にとっては、

この反応は重要である。

反応(1)と(2)とは双方共行われ得るのであるが、何れが大きな割合を占める治、を梅寸した。すな

わちLi+を含む水溶液および3Heを含む混合ガスとを試料とじて用いιそれらを熱中性子照

射して生じたHTと瓦TOとの相対量をしらべた。

試料はつぎの如くにして分析した。試料を Vac日um Li ne中で明げて 4瓦eの担体ガスを用

いて HTを計数管こ導入する一方、 HTOは亙20の担体と共に液態窒言誌により-196。じに保っ

てHTから分離した。日Tはプロパンガスを加えた比倒計数管により計数した。瓦TOを含む瓦20
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は金属亜鉛と共に燃焼管中で燃焼して HTに還元してから、上記同機γacuum Line を用

い、比例計数管中で計数した。

多種の塩類を含有させた水溶液 (pH=1.-13)について、 HTfttTO の値を求めた。その結

栄、全部にわたってその値は 0.10土0.12であった。この比の値は液相に於ての反収:2)と(1)と

の行われる割合を示してし、る。なおまたその上むの一定であることは、それら反応は溶質の添加

によっては左右されないことを示している。

5 
気相系についてそれら反応をしらべた。すなわち、 瓦6 ガスを三重水素源として、 H

2
0

ガスに対して H
2

ガスあるいは O
2

ガスを共存させた試料等について、その熱中性子照射によ

って結果した五T/包TOの値を求めた。これらの場合に於ては、さらにつぎのこつの反応ぶ起

り得る。

何十迂2 ー→ HT

d長十 O
2
一一円?

十五

瓦TO

(3) 

(4 ) 

これら反応について町:/HTOの俸は(1)と料)との反応に来士する惇)とβ)と反応の起り得るとこ

ろの剖合を示している。これら気体試料にJコいて得られた反応遮嵐'J)比の近似値は、 ~/l王2

""'20、k1/k3--S、k4/1{1.-2 であった。 K1，K2，K3，K4=各反応速度常鈴なおこれら

の比の値は反跳三重水菊家子のもうエネルギーによって変るであろうと推定される。

7 2. 反跳法による核分裂住成物より工~131の分離、精製

(原子力研)中井敏夫、矢島製使、市城純雄 O半田宗男

茂木照十三

核づb盟性物質の桂子の直径を核分裂反銚の飛種以下にしてある媒体と混合して中性子照射を

行うと、核分裂生成物の大部分を媒体宇に捕獲できるということに着用して反跳法による工-

'1 3 1の分離を試みた。
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媒体として水溶性性物質を馬、ると閥す後混合物を7}c~c溶解し、この水溶液よりスパージング

によって工-131を分誌をでき、金属ウランをターゲツトとした場合のわずらわしいウランの硝

酸による溶解を遊り、分離後の精製を簡略化し得、残留溶液をロ別するのみでウランを回収で

きるなどの不i崎、がある。

酸化ウランとシユウ酸の混合物(混合比1; 1 0)をペレツトといJ"RR-1 の実信組沖に

て鰯す後約8臼閥冷却した後、水に溶解してシユウ酸水溶液中に加熱空気を吹込んで留分を捕

乗し実験を行クた。スパージングの条件としては、温度、空気の流i怠シユウ酸zk務液濃度も

時Rヨ腎が考えられ、これらを色々と変化して収率を調べた。収率D決定はスパージング後、ス

クラツメー中に捕集された工-131と残留溶液中より常法により摘出した工ー 131を、 256チ

ヤンネノレガンマ線シンチレーシヨンスペクトロメータで王-131のO.364MeV のエネルギの

スベクトルのピークの高さより定量して定めた。

冷却時聞は照射後工-131 の同位体、神こ工-133の存在比が1-131に比して 2%

以下になる時聞が必要であり計算および実験により 8日間以上が必要であることを確認した。

本研究の結果により反跳法による工ー13 1の製造が可能であり、従来の方法に比較して分

離、精製の過程が著るしく簡略佑されることがわかヲた。

73 有機リン化合物のウラン抽出能に対する有機電子諭的考案

(京大工研)酉朋太・浅野満

有機リン酸エステノレによって硝酸ウラニルおよび硝酸ナトリウムがよく嫡出されることはす

~. 2) 
でに治べた。' この時有機電子論的考案からすればリン酸エステルのアノレキノレ基の長さが長く

なる程、またノルマノレアノレキル基よりイソアルキル基の方が抽出能が高くなることが説明でき
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る。またこの仮設を用いれば如何なる有機リン化合物が最もよしサ薗出能を有するかを推定する

ことができる除ずである。

倒えば硝酸ウラニノレが各種のトリアノレキノレリン酸エステルによって摘出される場合を考える

と

UO 2 (No 3)2 aR. +2 (RO)3 PO org ご U 0 2 (N 0 3) 2 ・2(ROきPOorgなる反

応によって泊出され、その時

o OP (OR)7 
!! J 

O ヲ N-U:_NO~
~ 1 J ~ 

(RO)3 PO 0 

なる砂こよって抽出されると考えられる。(RO)3POの共鳴都艮構造式は→P=O、→P→o、

一 ー
→P-'-，ーo と考えられ、ウランカチオンをよく抽出するためには→PO基のー0の電子密度が

高い方がよい。この時アノレキノレ基の立体障害による影響があまり大きくないとすれば、アイレキ

ノレ基は電子側合性であり、アノレキノレ基の長さが長くなる程電子供給性が強くなり、借って→PO

基の 0の電子密度が高くなって高い抽出能を有することになる。またアルキル基が長くなると

電子供紛性の増加する割合が漸減して行き、アルキノレ基の短いエステルの方がアノレキノレ基によ

る彰響は顕著に現われる筈である。またイソアルキノレ基の加工ノノレマノレアルキノレ基より電子供

給性が高く高い抽出能を有する。事実プロピルリン酸エステルではイアプロヒ.，レエステルの抽

、1)
出能がノルマルプロピルエλ テルに較べて著るしく高L。

アルキノレリン酸エステルにおいてはアルキル基の→ PO基におよぼす影響がー0ー結合を径

ミて作用するためにーOーによってアルキル基の電子供給性が幾分遮蔽されてしまう。従ってP

に直接アルキル基が結合している有機リン化合物の方が高い抽出能を有することになる。この

'ような漣論から考えれば

(RO)3PO く 092;。く ハU

R
i
p
l
R
 

円
UR

 
く R

3
PO 

トリアルキル ジアルキノレアルキノレ アノレキノレジアルキノレ トリアルキル

フオスフエート フオスフオネート フオスフイネート フオスフインオキサイド
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の順に抽出能が高くなって行くと考えられ、 さらにアルキノレ蓮如影響を考文ればノルマノレより分

岐したアノレキルフオスフインオキサイドがこの種の有機リン化合物としては最も高い抽出能を有

すると推定出来る。

トリフz ニーノレリン酸エステノレやトリクレジーノレリン酸エステノレでは硝酸ウラニルや硝酸トリ

ウムを抽出することはできない。これはフエミール基が電子受納性で、あ 9.. Pの電子がフエニー

ノレ基の方に引張られ、→ PO基の 0の電子密島が下るためであろうと考えられる。この際トリベ

ンジールリン酸エステルではフエニーノレ基の電子受納性が-0瓦ーによって幾分遮蔽され、底
2 

接→PO結合に影響することはないと考えられるが蛸酸ウラニルを抽出することはできなかっ

た。

トリシクロヘキシルリン酸エステノレではトリイツプロピノレリン酸エステルと間程度かまたはそ

れ以上の抽出能が期待出来る。

前述の珪論の裏付りを得るために各種の有機リン化合物を合成い硝酸ウラニノレに対する摘出:

能を検討した。

1 )西.浅野;第5回原子力シンポジウムVI-4(1 959年〉

2)西.浅野;第 3国原子力シンポジウム五ト7(1959年)
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