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Fig. 1. Conversion e1ectron spectra of the 
691.3 kev EO transition in 72Ge. 
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lA02 Sn-117における未知核異性レベルの探索

(阪大理 )0福島昭三 三藤安佐枝

[はじめに] Sn-117には、半減期 13.6dの核異

性体のほかにも、未知の、短寿命核異性レベルが

あるにちがいないとの仮説を持って、その実験的

証明を得るべく色々の実験を行っている。この仮

説は、 10-117の現在の壊変図が持つ明らかな矛盾

を説明しようとして、生じてきたものである。

すなわち、前回報告したように(1 )、現行の

壊変図(F i g . 1実線)に従えば、 10-117m(116皿)

とIn-117g(43m)とが放射平衡の状態においては、

佃

117_ 
"n 

315keV-IT，β-3， 553keV γの三者は、強度が等 Fig.l Decay of 1目一111an d Le ve I S 0 r Sn -111 

しくなければならない。 ところが、 315-y， 553-γの強度比は、内部転換電子を補正し

でも、 553-γ が約 60%強すぎるのである。 この強度の不一致を説明するため、 i) 315 

keV-ITの内部転換が異常に高い? ii) 315keV-ITとは別に、 mから gが生成する筋道が

ある? ii i) mから β壊変で Sn-117の 111keV-レベルに流れ込む筋道がある? 等の

仮説を立て、各種の測定を試みた。 先ず i)の内部転換係数の実測値は、 M4転移の理論

値とよく一致する値であった。 ii )については、通常見落とされ易い低エネルギー領域

Pbotonを特に注意深く調べたが、それらしい x線も T線も見つからなかった。 ii i )では

553 keV-γ 線を Gat eとする FastCoincidenceβSpect.を綿密に検討したが、 β-3に相当

する以外の β線成分の存在は証明できなかった。 ただ、 Singlesβ 線についは、 β 1.

-2， -3以外の成分があるか否か、明確に答えられる程の精度の高い測定は、われわれの手

持ち技術の水準では、実施できていない。

以上の実験結果と矛盾なく、同3keV-γ の強度を説明するためには、 Fi g. 1のβ-4の如

きm(l16m)の壊変があり、これが Sn-117の 711keVーレベルに近く、かつ、 FastCoinc. 

測定には入らない長さの、寿命を持つレベルを経由して、流れ込むと考えざるを得ない。

この仮想のレベルから 711keV-レベルへの転移では、 γ線も x線も見出せないから、 711 

ke トレベルとのo.EはH殻転換の起こり得ない 28keV以下で、低エネルギーの故に検出

困難なレ転換電子しか放出せず、 Lx線の放射は弱いと考えられる。

[βTriggered-γ 心けayedCoincidence 技術による未知レベルの探索]

現在までに用いた測定回路の構成例を Fi g . 2 に示す。 ここに例示したものでは、 β

線および γ線検出器としては、それぞれ Plastic及び NalScintillatorを用いている。

探し求めるレベルの寿命の予測は、全くつけられないので、技術的に可能な範囲で、でき

るだけ広い時間領域を探索しなければならない。 μsec以下の短寿命領域では、 Prompty

に対する Ti阻i0 gのユラギを、進み側と遅れ側とで、対称性を保つよう回路の調整が重要

である。 長寿命領域の限界条件としては、われわれが使用した TAC(Timeto Amplitude 

ふくしましょうぞう・みとうあさえ
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Cooverter)の場合、 Full Scaleが最高 80μse cであり、また、長寿命領域では、いわ

ゆる Chance-Eventの妨害が深刻jとなる。 測定方法の信頼性を確認する意味で、レベル

の寿命が既知の Fe -円(半減期 =2.2 ps)、Er-171 (Fig.3半減期=2. 6μs)、Sb-120(半減

期= 11. 8μs )などを 1n -117試料と同時に測定し、それとの比較において、 β線に対し、 T

線の系統的遅延の徴候が現れているかどうかを検討する。 測定結果の一例として、時間

軸 Full Scale =2μs e cで測定したときの Time Spect.(Sortiog Gate;β 線の範囲: 700 

keV~ lMeV，γ線: 553keV Photo-peak)を Fi g . 4に示す。 現在までに、この回路方式で

カバーできる約 100osecから数百 μse cの時間領域での測定を終了したが、この寿命領

域には、 So-117の核異性レベルの存在を示す有意な徴候は発見できない。

甲南大)( 1984年1 A 0 2 第 28回放射化学討論会:三藤、福島，( 1 ) 

測定閥均の僑成 (40118Rangeの場合〉β(X)-Triggered r -Oelayed Coincidence l'ig.2 
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:Z ，rl T-::. 
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Fig. 1. The X-and y-ray spectra for isotopes with A = 121 
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lA04 表面電階聖賀童分析計iごよる〆63卜10の半減期測定

(東久立) 0 P}上記・告田邦夫・増田彰正

(東北太サイクロ) 議問 、写 (帝木太) 容兎真次郎

長半減、朗のりHo101: 1UO 今 N~札 5 (1) Iこよフ t嘩誌 1れι。 電手掛、~l.1. ~i Dyに主義失す
百余、この際の乱楢 l太極め 1 小土く‘門枚以上の執道電予を捕~1昔石。 近年との教を侠

用 l1電ろ二 L ートソ jの質呈(117.νι)を決定 LJ_ )と川〉討、サヂ t~ ~本 t "吉 ，(Z，3，4)

本研究士その一主主'cLτ 、川Hoの半減、如を同イ主体4iえ質量分村見 l二よリ加l定 t走。 1司扶
fð-. 突し軟はすでに、 P.A.8叫~ ~(S) 1ニ上つ行立ち衣 1今り. 0，ワ呼り IIJl-foを伏吊 L子JAI制
li 'f 57 0土S-Oj干(rS'xωイ品叫£ふ叫乙)ヒキ忠告主主 ll¥百. 参列究 iこっt.qて，11"， 1.5"6，呼の

I'JHoを的1.3キ間放置 l.ニネに既).13.呈(与ユ角!-)の波鯖 /lotyt棟>-f.ヒ iて添和 iた。 Dy

1: Ho ~、 51と浮身障 L :ι伏、 D)Iの質量今村主行危フ 7主. 同位体4tA#，1ζ 主り‘ 1.31f問iこ

生灰 lt:..仰 Dyの尿ラ萩を虚持4えめ、 H.3Ho の半減、期主計年 t花。

!63Ho 1;1-.. 16"10)' ( P ，之 n)~んで~5 れた. 浪緒川DyIネイオンj:__授法によっ照射的に不 ~t

物ヒ L-C存在す~ 16SHo を分離し Ca.還元治で Dy金 A と L t=.役、東北久~AVF 'iJ イクロト

ロンによ')'J..OHe" V 陽寺を IO~ J 2'1A照射 L花。 (63Hoは共児よ去、イオン失挟!l.tl.ピで
DyヤイtのRl，j、 5無担体-c、今障と択、乳酸7ンモニウムj審理えを同川前パ、ッ当ングょに電j自

主主X線混と土札 1"た. ー連の株件。詳伊|之、すでに本吋靖夫 ('8:Uf-)に1)-¥) l、大

森5(')によっす広告さオ¥.1 t¥る.

1rtpe決定のために J必要f.¥，x線測定/f、定IJ.L.-$~'(Lt) Iこよう十舟1tえも本ιt夫、政1Jf-、の'電通
物 LU孟 I~失で溶出 L ~ 0 ;容玖中に I~'・3Ho 以タトにデー夕、b ト D 1640J ， 天然の IOHo グ惨をす古事~，.. 

哨五手と 1.}.ぅ、化学分離(陽イオシ央執樹踊;A(f 50W-X 8 J ZIJO-'f{Jo~ J 6酬は，弘司社

発地I~: c{-H.戸何学~勉存利九 Ac4l J O. I S M ， f H = 3. 8 )主く tμι し‘ l'1-IJ:;:f，，1も持tg:旬、 Ho

を得た。 I荷札t の同位イ本格1tJ.t主~ -1 ~こ示す. 半離し f::.ωHol主主力 1.ケメふであ，た

同日寺に，悦埠中のDyJ Ho原号数主決定 L花。 主主4b1..た 16Pり(入八・ 1J ) .え認の Dyり問仕

休f今註1えの夫別措全長ー 11:::示 Lえ。

1.32.年開放置 L、イヒ年4令指 L花?えのDyフフクエョシ、十 lこi之、株半と Lて込和 l(: 

Table 1 Isotopic abundances(%) for each component. 

mass 
number Dyspik巴 Dyradiogenic natural Dy Dytarget Hosource 
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164 
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E
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-
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F
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n
u
-
-
A
U
τ
q
d
'
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-
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q
J

・1

・・・

0
0
6
2
7
4
3
 

0.054 ( 1) 
0.095 ( 1) 
2.34 (1) 
18.86 (8) 
25.45(8) 
24.90(7) 
28.30(4) 

券

発

1. 15 (1) 
9.33 (6) 
14.52 (5) 
36.55(6) 
93.84(2) 

97.3 ( 1) 

2.7 ( 1 ) 

春日ot observed. The number in the parentheses shows I~. 

サキフ今 Zナ脅さえ7・よ tたく lこち、，ます~・ 1ちをまさ・ふl" 1)' O'まなぷ・ですJfLA.じろう
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(60らか必tp衣食核維の 163Dy /'(UUゆめら， jき釆物質である天然の Dy勾 ぬ 叫 ノ さ 51こ削Hoを単駈

今吉際lこ令部lt ~f:ょ久 t ターグ y 十の榊DyWe-d の 4 種類、の Dy Jj叫ál~( 回一 1) • 

A 16onuspke i 門 nalurol ~ ~ A I""'¥..observed この 5-5めff!kのtf-ラ教は
I I ーとy--- : どL一一一_n r寸 II Dv 
|ハ1 : r内之汁1111111 _一一F芦守 耽失知日1で許ある e F6mグW“'10砂y九J 

|川If内:河17 4 3:山蜘… 2 I 11 11 " 1 '¥ 1 1 1 1 I凶μq伽pμq句ノ川Qνグμす
1111'-:-'_ニ-切(引 ι~I 11 11 11 1 1 1 1 1 1 

」1601161U162川F7571mτr」151U1J1J64 1 151 1 R1 4の同イ立体jt，を測定 L、連

2こg.1 円i 午丘二門 r I I n I1 _l ~方程式を解えこヒによっ
1 1 1 1 11 5 11;;-1 m ~ D)'~分の身、号数主ボめた
川 ) J;~，tJ;~~W;~;U 1~4L 同住合比l-i質呈分村討の.

ιムJ 人JL: I I 163」ー もる一定りイオントスフ

困-1 "ぷ分のマ λスマ 7卜lレ主模式的に長現 l~ iの。 ィアメレト竜丸で杭喝をく

リ込 Lλ'¥l'シ二シL-.マ
留の入宍可こ/を一組の演"定値と lた. プヴラメント電え在的責決増オ日さ-tf~ 6" 5 .30姐の

別定を行な J t;:.. 0 各姐Lこ-1)，ける同イ主体比の測定誤差lま1-2%であ石か. 1姐の連立方程

4 を併くことにより求め Stl 石 ωDy同心p向原ろ軟に Ia:.f.~ 1ρ、10yoの誤差ホ附帯 l1 l 

1 )。 しヂ Lt~ 1j1".5、~組の "~D)'叫勺此4;床ラ差えの平均貨はよい品現牲をネ Lた.

衣-11こ、求め 5* ~.4 bi.分の原子欽をふす 1\' .ちtuAI4各組。千均留のIf57，! 1)布6、
st経主計算 l凶 (X :!: 0-= "L Xi /先土Jr:.(xトむ/'(11.-1) )て刷、物臼 sIげ均 1::.ff1
帯する誤差 t老廃 Lt:.値(又土 F ヱ Zむ/仇土広a-，;Z/ 仇)である。

Table 2 Observed number of atoms in each component 
163 and half life of ， u~Ho. 

Dyradiogenic Dynatural Dytarget Half 1 ife of 163Ho 

type A 

12 x10 
1.日a;百.008

x 1 0 11 
2.2土0.2

x1010 

Eす苛了否 nu 

T
4
 

r-
士

』

oo
-ao 

-
F

、υ

type B 1. 158rO. 030 

(=0.31ng) 

2.2土0.1

(=59pg) 

8.3士0.7

(=22pg) 

4568土 125

Errors are one standard deviations. 

半減、期l工、次式:Iこ.¥:..')算忠 Lf:___ • 

入=トム(ト Nt3Pヅ八10163Ho) ]/  t ， Tl(L = k 1/入
f:.1をLA463川本 t牟問 iこ主A l.た 10Dy)，車、号数 ，N~I3HO li t= 0 Iこ令ける ωHosf...:予歌.

結果l主、 IOHo の半減期と lて移戸 A1" 4S68士何年、 ~8 て、付仙12S年(扶.i li I (J'- ) 

であァた。 まえ、宇見 S の計算によ永 I~ 附νι ヒL1. O. 0-H'f. 0 eV ヒい 3イ亘庁得 5札

""( "る.
16t>Dy主主再利 lt:_ II3Ho試料 Il， .約千4トゲ現往 t保持さヰLえっちり、 Jヰ皮測定することに上ワ、

ょ・)石色度。高 t、結果。得 Sキd じ考久τ¥'?5. なt今、的Hoの一都l<ltt，域化学的試料中

の天然Hoの定呈今祈のために、入 1¥01クヒ L"11夫同 lτ ぃ否。
文献 (1) R.A.Naumann et al.， j.lnorg.Nucl.Chem. 15 (1960) 195. 

(2) j.U.Andersen et al.， Phys.Lett. 113B (1982) 72. 
(3) S.Yasumi et al.， Phys.Lett. 122B (1983) 461. 
(4) f.X.Hartmann and R.A.Naumann， Phys.Rev. C31 (1985) 1594. 
(5) P.A.Baisden et al.， Phys.Re，-:._ ~2..8JJ~~~) 337. 
( 6) 久森払 1~ .ヲi .u回 h久射化学討論~ :主演す椅車し (19H2) 40. 
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はじめに 放射化学的方法による光核破砕 反応の研究は極めて少なく、例えば陽子に

よる核破砕反応と比較して、生成核の収率分布が本質的に同じであるかどうかについて

詳細な検討に耐える程の測定もなされていないの が 実 情 で あ る 。

最 近 、 数 100門eV- 数 10GeV の陽子および重イオンによる核破砕反応の放射化学的研究に

お いて、生成核の収率をその質量(A )の関 数 と し て プ ロ ッ ト す る と (mass yield curve 

)その slope はターゲット核に deposit されたエネルギーの閃媛的な指標となること(

slope が小さい程 energy deposition が大きくなることを示す〉が指摘され、 Cuヲーゲ

ッ トを用いて陽子と重イオンの核破砕反応を直 接比較する実験が行われた。 そして、

両者でその slope が等くなるという興味あ る結果が報告されている。(図 1参照)1) 

我々の実験の目的 は 、 陽 子 や 重 イ オ ン に よ る核破砕反応のこの結果と直按比較できる光

核破砕反応のデータを得ること、そしてその slope が陽子・重イオンの場合と同じにな石

かどうかを検討することである。

室E皇 ターゲツトは、上記の実験と岡綴に Cu;を用いた。照射は東大核研の電子シンク

ロトロン(最大エネルギーが 300門eV-1GeV での照射〉、東北大核理研および電総研の線型

加速器 (100門eV・300門eV) を用いて行った。

照射の際のビーム強度は、 AI によるモニタ一反応、 干アAI (y、2pn)24Naにより測定したが、

その信頼性をクロスチェックするために quanta-meter あるいは 12C(y.n)"C反応による

測定も一部の照射では行った。 ビ ーム強度は電子シンクロトロンの場合は 10
8

・10.. 

eq.q./sec 、線型 加 速 器 で は 10'2，・ 10'もq.q/secで 、 照 射 は そ れ ぞ れ 約 4時間、約 5分行っ

た。

照射後、 pure Ge 検出器により生成核の Y線測定を行い、 y線のエネルギーと半減期か

ら核種を同定した。 測定は約 1ヶ月間継続して行った。

結果と考察 y 線 測定結果と照射条件からそれぞれの生成核の断面積 (mb/eq.q.) を

求 め、得られた断面積から Rudstamの式 2)

8P R2〆3

σ(Z，A) = _ __ . PA~ __ exp[PA -Rlz -SA + TA213向]
1. 79 (e.=t -1) 

を使って田ass yield curve の slopeを求めた。 ここで、 (J (Z，A)はターゲット核

(Z t， A りから生成した核種の断面積であり、 P. R. S. Tおよび U はパラメーターであ

る。 このうち、 P が slopeを与えるパラメーターであり、 Rは charge dispersion 

curve の幅、 S と Tはそのピーク位置、。は全非弾性収率に関するパラメーターである。

東大 核研の電子シンロトロンによる実験結果の解析により得られた各パラメーターの値の

うち、 Pの照射最大エネルギーに対するプロットを図 2に示す。

しはたせいいち、いまむらみねお、みやちたかし、むとうまさふみ、さかもとこう、

はまじまやすのり、そとまさる、くぼたやすひろ、よしだまなぶ、はしもとただあつ、

ふ かさわたくし、ふじわらいちろう

nu 



図 1と図 2の比較から、相違点として

(1) .陽子・重イオンによる核破砕反応の場合、 slope(P) 

な る が、光子の場合は 600MeV 以上で一定となる。

(2) .光子の場合の方が sI ope (P) の値が大きい。

ということがわかる。 光 子 に よ る 核 破 砕 反応は、光子源として連続スベクトルをもっ

制動放射線に依存するため、今回えられた実験結果を単色エネルギーの光子による結果に

変換して、陽子および重イオンの場合の結果 と比較しなければならない。 しかし、定性

的には、(1)については変換を行っても 600門eV 前 後 で 一 定 に な る と い う 傾 向 は 変 化 し な

いこと、 (2) については変換を行うと Pの値は小さくなることがわかる。 果たして図 1

と同じ値に迄小さくなるかどうか興味あるところであるが、光子と陽子・重イオンでなぜ

Pが一定になるエネルギーが違うのかも未解明の問題である。 東北大核理研での実験デ

ータについては現在解析中であるが、その結果も合めて考察する。

また、光子による特有の核反応として、 τ中間子の放出を伴う反応がある。 Cuターゲ

ットについては、 (Y.1T-xn) 反応により生成したと思われる Zn同位体の測定を化学分離の

後行ったので、その結果についても報告する。

2-3GeV 以上で一定値には

皇室主藍
1) J.B.Cumming et al.， Phys. Rev. C17. 1632 (1978) 

2) G.Rudstam. Z. Naturf. 21a， 1027 (1966) 
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(J守〕 うも核反応におけるケーケ、卜核栓の質量依存 t住・入射先予のエネ lレ午、一依存、民主検
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る1'¥¥ナジウム kイVトリクム (S/V19.8吹 lt'lY/oo%)の光核反舟生成核組内収宇剥立さ有
I 1-と.-1義政砕反応(::つ u 之は報告値 1 ， 2 ， 3) と f子会し，!;t_ η講翁(/Ao~， IA06)主用じく Rt(ds↓仙の
位軟式 I~ よら解桁を試みた。 y て I(). 以前の税匂勺 l肌 200 MeV のが果か地η ターゲ'\y ト核種ヒ
がちりまゥ7_\)た 1) ので，ごth_t...J!I.枚討する意味主含め I葉、検切った e また展予告~tfl
増加する反K0( 51 Vぅ 4b"，4tr)の報告佐3)1，疑問左生じ去の f再測定E行L'，さらにYかうの

'zrの収奪剥史左加Jvk.o 
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IAQ(11' ，2P仇)24M乱 1:::よる千l似て計算し在。
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A" ， A-つ〈

Cs-133及び 1-1 2 7の N+T→ ー ・N型反応
~宣 l

(金沢大理，東大核研，京大原エ研) ) 0浜島靖典，外大，窪田康浩，

吉田学，山本卓男，橋本忠篤，深沢拓司，坂本浩，柴田誠一，

今村峰雄，宮地孝，武藤正文，藤原一郎

【はじめに】 入射光子のエネルギーが π中間子の静止質量(約140MeV )を超えると，核

内に励起核子(企)を生成，直ちに π中間子と核子に崩壊する.生成した 2粒子は通常核内

衝突カスケード 蒸発過程を惹起し，場合によっては直接に核外へ飛び出す.特に大エネル

ギーを持って π中間子が放出された場合は， (T ， π) 型の単純反応が，逆に核子放出の場

合は， (T， p)， (T， n) 型の単純反応が考えられる.即ち，初期過程 T+核子 → 

o. → 核子+π は， (1) T十 n→ n+民 (2)T十 n→ p+πて(3)T + p→ p+π。及び

(4) T + p→ n+π+を含み，また， (5) T + (np)→ n十 p (準重陽子過程)が加わり，そ

の結果，過程(1)は(T， n) ， (2)は (T， p) ， (T， n) ， (T， π一) ， (3)は

( T， p) (4)は (T， n) ， (T， p)， (T， π十) (5)は (T， p) ， (T， n)反応

を生じる.これらの過程の後に，まだ核内に粒子放出に足るエネルギーが残されている場合

には，核子，特に中性子放出が引き続き (T， xn) ， (T， pxn) (十)T， πx  n)  

( T ， π-x n) 及び (T， xnyp) 型の反応となる. ターゲット核の Zが士 1変化

する(T ， π十)及び(T ， π一xn) 型反応は化学的に識別が容易であるが，これまで(

T， π十)， (T ， πー)の残留核の測定が若干あり ( T ， π-x n)反応については，

V-51→ Cr-48， 49のみが知られているにすぎない.先の講演 1A 0 5， 1 A 0 7では Cu 

→Zn， V→ Cr， Y→Zrの結果に触れたが，ここでは， 1→ Xe， Cs→Xe， Baの場合の生成収率

の測定について述べ，先の結果とも合せて考察する.

π十， πー放出を伴う反応は， 2次粒子の p， nによる (p， xn) ， (n， pxn)反

応と同じ残留核を作る.そこで， 2次粒子の効果を見るため，制動放射線の最大エネルギー

及びターゲットの厚みを変え，収率の変化も調べた.

【実験】 ①ターゲット:円板ディスク状にプレス成型した試薬特級CsCl及びKI. (1 -4 

gl cn!) @照射:最大エネルギー(T max ) 100-250 MeVは東北大学LINAC， 300-1000 

MeV は東大核研IlSで加速した電子をPt板で制動放射線に変えモニターと共にスタックで照射

③モニター:2. 7A 1 (T， 2 p n )之タNa及び1'17Au (T， 日 )/96Au反応.④化学分離 :Cs-Ba : 

水 lこ溶解後，炭酸塩，硝酸塩枕殿として精製後，炭酸塩枕殿の形で 7測定. i&_lごk:減圧

下で加熱融解しLN2の活性炭にトラップしパイレックス管に活性炭ごと溶封後 T測定@

測定及び解析:pure Geで測定後，核種は全て ET及びT112から同定， ピーク面積は小村

氏の解析プログラム及び一部は手計算@化学収率:同時照射の非破壊試料中の特定のピ

はまじま そと くぽた よしだやまもと はしもと ふかさわ さかもと しばた

いまむら みやじむとう ふじわら
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及びBaはさらに重量1去によった.ークとの比較，

[-127からはの生成が，Xe-133. Ba-133. 131. 129. 128. 126 Cs-133からは，【結果と考察】

.131. 126 図 1にCsから生成したBa-133mXe-127. 125. 123. 122. 121の生成が確認できた.

いずれの場合も収率は百< 100MeVのデータは無いが，T max の収率を Tmaxに対して示す.

{也のターゲこの傾向は，約400MeV以上でその増加は鈍る.数 十MeVから急厳に立ち上がり，

)型ではしきい値以下の収率を 2次rr: ( T • 多くの文献では，ットの場合も同じである.

)型では off-beam試料の見積りから，π ( T • 粒子の寄与とし 1GeVまで一定，

図 1から見る限り単純に100MeVの収率を 2次粒子の寄与→大と共に減少するとしているが，

として差し引く事はできないように思われる.

と低スピ高スピン準安定異性体 (m)放出中性子数 x!こ対する収率変化を示す.図 2には，

互いによく似た形を示す.の収率を区別してプロットしたが，との和(冊十g)ン基底状態 (g)

T maxが高くなると収率のピーク位置はm.m+g共右へシフトしかっピーク巾が広がり中性子

→Zrはその中間の傾向をV i→Xeもほぼ問機の傾向を示す.放出が多くなる傾向が見える.

さらに詳しい比較を行う.しきい値の問題も含め，討論会では，示す.

5g である. Ni-57.56は，

Ni-57は表面の 2倍近くになる.他方

ターゲット厚みと生成放射能の関係(カッコ内は Q値)図 3は，

を超えると (n.xn)の影響が顕著で20g/cnfでは，/ cnf 

π反応と考

ターゲッ

Ba-126. 131の場合，15-20g/cnfで表面の半分ほどになる.Q1I産の大きい場合は，

である.2次反応と考えた場合は63.18MeV 203.158 MeV えると Q値はそれぞれ，

入射制動放射線が低エネルギー側へスペクトル変化ト厚が増加すると収率が下がる傾向は，

2次反応ならばNiのように厚さと共に増大するはずであろう.した結果と考えられる.

制
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lA09 ウランの陽子核分製の質量分割

(金沢大，東大核研，原研，都立大，理研)0浜島靖典，末木啓介，

間柄正明，中原弘道，河野功

【緒言】核分裂は，現象的によく知られているように，励起エネルギーの増大と共iこ非対称

分裂に比べ対称分裂の割合が増加するが，その機構，特にどこで分割が決るのかはよく分っ

ていない.従来. 1つのサドルポイントを過ぎた後，異なる 2つの経路を経る事で説明しよ

うとしたが，一方. 1970年には異なる 2つのサドルポイントが存在し，ここで対称・非対称

分裂が決るという考えが出された1)後者の場合なら，対称あるいは非対称に分裂した分裂片

の角度分布は，それぞれ通ったサドルポイントの状態量の差を反映する可能性があるし，前

者ならその差が無いことになる.

本研究では. u について① 9-24MeVでの質量収率の入射陽子エネルギー(E p )依存性

の詳細な測定及び @分裂片の角度分布の分裂片質量に対する依存性を求め，また Epの変

化に対しその関係がどのように変化するかを調べ.@これらの理論計算との照合を試みてき

た.その結果 Th-232でも見られたようにユ)後者のモデルを支持する結果が得られた.今回

は Uについてさらに詳しい結果が得られたので，その概要を報告する.

【実験】 ①励起関数:A 1箔 lこUを約200μg/ cnf電着し，キャッチャーホイル用AIとEp

モニタ一周のc .l~ 共にスタックにし，理研及び東大核研サイクロトロンで，それぞれ16. 25 

MeVの陽子約 1μAで照射した Ge(Li)で測定後，核種は全て Er及び T1/2から同定，

ピーク面積は小村氏の解析プログラム，半減期解析にはCLSOを用いた.ターゲット厚は放射

化iとより求めた.@角度分布:約 30μg/ cnfの Cパッキング上に Uの弗化物を約100μE

/ cnf真空蒸着し14.5.16.0MeVの陽子ビーム(約100nA)で照射し，ビーム軸に対し. 20. 

から 10.おきに90. まで 2つのS.S. D.で核分裂片を同時計数した. Sshmitt らのエネルギー

較正法4)と運動量，エネルギ一保存則に基づき，得られたパルス高を l事象ごとに分裂片の

運動エネルギー及び質量に変換した.@理論計算:ALICE codeに異.なる対称・非対称核分裂

障壁の高さ及びレベル密度の考えを入れての行った.

【結果と考察】①励起関数:約24核種について9.5-24 MeV までの23エネルギ一点で測定し

た.図 1には. 11. 3.16.3.22.3 MeVの質量収率曲線を示す.曲線の形及び断面積は馬場らの

結 果6)と一致している.図 2<叫にはPeak/Vall巴y 比 (P/V)の代表としてト133/Cd-117と

共に. (ω(c)にそれぞれ P/P.V/V比の代表として. Ba-139/Kr-88. Cd-1l5/Cd-1l7のEp依

存性を示す. (防(c)は有意な変化は見られないが，何)は図 1でも明らかであるが. Epととも

に変化し，かつ 12-14MeV付近で変化の様子が異なる. (.司の実線はALICE計算でfi tting し

た結果のP/V比で実験値をほぼ再現する.図 3<司は全核分裂断面積の実験値 (0) と上の計

算値を示すが，互いの一致は良い.さらに対称・非対称分割の全核分裂断面積に対する寄与

はまじまやすのり すえきけいすけ まがらまさあき なかはらひろみち こうのいさお
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を示す.図 3め，)(c)は(a)の非対称及び対称モードの分裂のそれぞれについて multiple chance 

fission の内訳を示す.図 2但)のP/V 比の 12-14 MeV の変化は，特に非対称分裂(図 3(b) 

)の (p，2nf)がこの付近で急増することと符号する.(2)角度分布:図 4に Ep 14.5 MeVと16

.0 MeVの場合について分裂片の角度分布を，分裂片質量の比の関数としてプロットした.角

度異方性， 1'1(0
0

)/制(90
0

) ，は，対称分割で約1.3非対称分割で約1.9 で 15 MeV のThの

結果ザ(それぞれ約1.6， 2. 9 )より対称・非対称分割閣の差は小さい Ep の差はほとんど見

られない.前述のALICE計算から求めた各multiple chanc巴 fission の寄与(図 3(ω(c)) 

と核温度及び統計論に基づく分裂片の角度分布qみら予想される角度異方性を表 1Iこ示す.こ

こで， 14.5 MeVと 16.0 MeV とで差が少ないという傾向は実験値とほぼ等しい. 15 MeVのTh

との角度異方性の違いは (p，f)に対し (p，2nf)が相対的に少ない事による.

①②の結果は， r緒言』の後者のモデルを支持すると言えよう.
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表 1.角度異方性の計算値 10 20 10 20 
'p (阿eV)

16.0阿eV 14.5 MeV 

Bf t K~2 R M Wapp Bf t K~2 R H W
app 。 。

p，f 5.03 0.72 81.0 46 1.06 5.03 0.68 77.2 60 1.06 
Asym. p，nf 5.98 0.53 61.0 2 1.08 1.08 5.98 0.49 56.2 2 1.08 1.10 

p，2nf 4.91 0.38 44.5 52 1.10 4.91 0.31 26.0 38 1.16 

Sym. p，f 7.37 0.63 71.8 100 1.07 1.07 7.37 0.60 67.8 100 1.06 1.06 

Bf:fission barrier hight (MeV) t:nuc1ear temp. (MeVJ R:contribution to each mode fission (%) 
W :angu1ar anisotropy WlOO)/W(900

) W.nn:apparent anisotropy 
app 

References 1)阿引 1er&Ni1sson ， Phys.Lett. ，旦~， 238(1970) 2)Kudo et a1.，Phys.Rev.C，空，909(1982)

3)Co11e et a1. ， Phys.Rev.C ，~， 1819(1974) 4)Schmitt et a1.，Phys.Rev.，!lL，B837(1965) 5)Kudo et a1.， 

Phys.Rev.C ，~， 3011(1982) 6)Baba et a1.，Nuc1.Phys.担旦，177(1971)7)Vandenbosch&Huizenga， 
'Nuc1ear Fission'，Academic Press，New York(1973) 
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1 A 1 1 14N +20'7Bi及府系の千回lOX. 子issi仰の f質量ぁょが

運動エ系 lレ千'ン朴1f7

(阪久f!'荒天席、研A . %J夫王星B.念求大JfC ) 犠ムOR)j• 
O希藤直，庄司王手守 -i草原厚，斎橋成人・馬場主・

月初r まPA . おl I l FSHH e ， i賜 F線 C 

最ι、 Wi.. t~ ら l在、之宮川o の白書5核今奇it 放dえされる技小製丹(下下) (/)質量ぁ、ょが蓮

重力エネルギーか布主測えして、妻常信実t島民結果 ff.昇氏 1) 質量1ft-布が紘がつ長的梯 ~lt
なった異常 K ，t.rifぃ中 l¥i'~. -7 宅待つの~ I~ ;ì:t照的 tく、企運動エネ 1レゲr小布 1 ;1:晶 Z 朱 1レイ
戸事長が並今であ 3ために生んでいる働広いものていあった. jf度う IL ::::れらの様楕〆M

1'10 の自存在核ク裂時1:::おける動静かう羽町長への 2"7の実怒った往路の i手li'等ぃ、技令を

元とするの Fζι 持論しん すと与わ歩、手七終.'fと~;長岩1世の抜介裂と、 もっと，1、じんまりし良切

首r 1tJ ~f 1f. 柱白ずる放Iìr 裂ていわ事. f生活κl事、生点、注上の殺Iit-訟月の紋初来が駒場レている

k芳之られた.

ニのよラ氏、 f17チニニド1是枝の対話ネ的技/ir-製κおいて、 え毛戸ドの殺今考証舟てが存ずる

ならば、鮮l'7ナニド核穫の非対者1二形成夕張(，あってあ、 4トく同様 l二 Z毛戸ドの抜今製の

血援を期f手してもいい 11ずである 2) モニて‘杓 IJ.rJ、森喜ιの及局長の融企反たず生成す

る2.:J.5-VThくν:嘉手をす佐+k)の核身製 I之フ!)て調べ・ 5ニとにし 放.t...~れる成々をえh
の管費あーょが:・遥動エネルギ-~ト帝を核ィι字的方 3主主用いて剰えした，
之 監
AR 31面ょにj定着した念品73t (2・!iJng例 1

2l手)主中r¥j'1::: 2穫のターゲマト・スタ γ7

1t..作ク、二れら r:"阪大核物理研提t.ング

ーの A1(-';サイクロトt:1~1."1JrJiまざ dした
州ビームく f34M~ iT) を衝撃した.

r ガのズダッグ l事、 Bi月告の前後色、、内

5 ""g ，cm-2専の A1.箔イ穣づたるのて¥

l貿菅/i1-か測定府と ιた.地方のス夕、)17 
，<t、前宵1í伺の A~ 箔 I之/ /放の、勾0・2

miJ .CI7t-.2. !季の葬ぃ第を用いて、技4ト裂月

の.Jt維の剥えを可fiE.r:::レkもので・ある.

~f射者 q -'1'叩卜 I才、阪大王室r:..衿 ιて、

オド被壊の季ま HPCr~ 核広嘉1・\判手JJ=

向 r\t，~1之を rr 1J:フた.萩 11 窓生 F文物と
して 24械穆を珂定し、壊，主規衰の補‘E己

主して~-:zの収苧を f手 Fと，

持票ヒ君署

殺夕現民生点、物の淑主きた It集キ賃料苧仰、

• 

C 
コ • • 

• 
。」U

一
〉

ーら・

80 100 nu 
今

4
1
E

「「「「
AHh 

140 

国1， 14N十 :LoqBi及tlSで生坂しR技介裂丹

の質量1)-:tj7. 生点筑前従の r、t泉ス々 7卜ロメ

トリーから未定した.

よこやまあ~(/'ニ・さいとう?とf し・しようじまさ (t-( • しのばらあっし・?とか(;):しな

ると・ ，i'，ぜひ 3し・ふじわういぢろう・ β、るかmJtちあき・ lきZじま々すのり
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国 2. ;t友ljJ-裂月の微タト常経測定の!イf~. 初期
重動 1ごネ IレギF を ~Æじざ-tt τQSCAR てが放

~t能比の再手足を吉町砂たものを主￡震でï下す.

図 3.続ケ穀局の生^叶の実効相互作用

拝者医.

ち、げヴス併の荷脅f1t-帯主~~.して、佐官委#之の会収キを f芽た. 1号られた質量点T布主因 1

1二奔す.株&者よ宣伝籾の久野/fJ-が辛良線維帆皐1争到草する免め件、緒方Eょ、、軍輩。ト布曲線

1引寄与れ-riかっ干乙， 与お、国ずの事採点目撃の kめである.

株分裂内の微与r-~佐匁u 廷の祐罪の 1 11!}を liI2 v.. ff-す.fe-じンが、城1長期AJ.鶏議中 1:;楠

集ざ dしたオ島知放射黄色色注す. A震耐の畑氏の OSCAR.釘草橋コ F ド急用いて、初制量動1エ
発 Iレザ戸色 i主犯さ也て、事~;flH皇の 4戎屯試持下ι. 徴タT稿柱剣.Æ.h~'1・-き免比較的患者~の昔K
~1 ，1笠松Iìt 魁ゑ月弘、~I三ク l' -r . マのよう κ レて"-tf運動エネル干"ーをf暑に その運j勧エネ lレ

ぞ r 乞緑1t-数先生紅事者の涛触之祐唱~Jiギ停の震持組主 f軍司罪被v... 1型車1.- k持果全国 3κ ;1:.1.
活か句明与か fjct j 1-::'、業制相!f'R l'市説書艇が d..e子千 :::20 f}1t のi群t.， d. ~ff:::: 18戸

f q千抗の 4をの鮮 t二Iir，rられる.号r，..tlfが、 有れぞれ撃怒った乞ードの域今現 1: 也去す喜も

のι!えられる.対祥事守政/Jt張f;t、，J、じんまつした矧断切41::'を佐白方る k考えら札、非持

林郁核ノ分裂 t品、 ぜ札より々や大ぎい切断a奇の習うがをヒ五ものヒ堆えされる. この傾旬 I~ 、
'v111.i. d ちが、 2. 58J{o 匂どの窒ア 7 チェド主義 4まの非主介者~ -c."見念、し Fヒ2 モードの;t!今私 k同 U

イ.ある.

長~f.年弘、 2ド祈程I~ 、 t1 究ンキをむJ勤電絵手の物官造i監のきT軍機グログヲ t-\"o-.s CA
R esk負ラ fIrが千三きい専を託し、同ヂロゲ?ムの1tlfIも快諾ざ，.jt，、雑空翁~'.J:プ卸草色 1震
い長理研畑健夫L 静~，:::~.鵠ヰ守主.
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1 A 1 3 複令殺17j'/からの五山礼子issit:>11.の枝註 (2) 

(索丈為冊・株主丈控';1示祈・理而 )0 末本格~Ì' '初IIlii-'大槻勤
中原弘通・間柄正，~.河野rtJ

( IJじわに〕

新\1且、地'Q+SU-fe ヒ勺JeFCr 反 j託、糸にお t1る似osha.~聖の曳駿について報告した;〉それ
に立さして、今温 120トイeV，160Hf'VIで十町/.).'1 匂v;_ 良品糸にわ、11る重粗f子生鼠4期的建~it.を
行匂?たので¥モの結果巷加えて褐ゐ4Z〈AcN=VPJJ)ヒ励起エネIL.-ギー (Eふω[00休日
がl司じ及品、系τの掛榊t生散乱による質量~~行ヒ仏;0"'- fissionの可能性についZ検討
しZし、く。

〔曳教〕
I!lC +srN}.，μN;'友庇不についてI"J.e!?射を阪大l?OJPのAVFザ17口ト口〉において

12dHe VヒiιoHeVの入射エネlレギF て‘ビームぬiI.IOIV100削 kl"fすら，た。ヲーゲ・ソト
IJ~住絡 !;~N.ì.，町A セ lしつ勺ホ工トフオイ lし( '" ~o I"d/μつをl司いた。ガ又吃穐箱 CC下4:

20七ol"r)とらリコシ表面障壁型1ft量殺~器 (PSD ， too，AA_ )力、らお七LlE-E布ヴシヲ

ー予レスコープドよヲて立呼向 II，C!帆st' (419 =/6
0 )てを粧品位取物 (l=oS---/8)につ

いて tt成主系でIb句、143
0

( 12.0HeV Iモ)喜 ?と之IOO'V3t
T

CI60Me>V>Z樹、之を行匂ヲ r~4
♂判生糊L!::義務長官庄蹴鞠についZSSf) をtち¥¥ Z鬼敬を系Z'Jo

"，J5-o乞刻起しι。ど

主体1lIIJO応E帆c;r ) 1患者玲官立bX;拘!:::..j!中性散ちし粧すヒの侍随IclザイフロトロシのR下を
stopI言号ヒして30c.同の飛行~E.砲の Tõ下で(Jtoiゥ長。

160キ叫FeR民・系について ld前I!I報告したように埋簡の 160c，mザイ 7日トロシにおいて
110 H~ V， 12，>I'1eVで行む，セ。本倒iえてしらべ長反晶糸を表 I"こ3ヒわた。

〔結果及び毒患〕

持性散乱艮び義経減、首~の角度砂>4より.企及品断面積広'(j'差点?括協を生戚断街宣， \f~ 
ヒσモ震を去、めた。愛に‘良心の最丈間建動聖民{j払sion.の臨罫向運動量， .i~といけ t を
zEめ七。これらの曳験値l;}表 I1てSとめである。

120 ， I60HeV 叱+。，μN}. 反ι不について.&1:- -E 現tl\む~I之 J ゥて各及氏主~'拘の1Af，、争番号，
エネlしギーヌイフト lしi..ぴ角在砂舟灯得ちれた。 1.20He V I，'C 十 t'rr"~N':' 豆長ふで 1 .1 l-=-S-v/6 

在之・・電I~ホピ20Þ"'6Öについて町-y'ー?ガ得られ1ミo d: t~ 1ωKeV Iで+.M・UN;. R~糸ど‘..;1

t -!t't:lト中のC区V:'Oの∞nJo.'r¥¥.)， v¥o.. *-ioV¥. I之よる彰響を除くこヒ力、Zさもか句たた酌に
Z::. 10"-' IS ~ L" 0'>1"'-，がをl町系て唱。附王立につt、てし灯、得られらわ'.， 1し
エネ1しギーぬ舟てId:l ;と10の生向拘に旬、z単ーの鈎智占的エネ lし守t' スヤフト1しをiy，

し平均動エネしギーもlaIJ"フーロユ付に歪t..<則的色 str-ol'18か do..'t>lped衝b 蝿象
を呈し之いる。 5~2三~~生成物についさ牟砕l主制しピ - i J:j"'，みられた.角足感作につ
い之IJ区ゅの生蹴鞠て前方ピーキニ I'をふし 115l孟16の生!ih'物て“IJ1/山 θlこ近い向

寸之さ Ijし、す¥)・ 1;;)つがわゅうνち-おわっさつヒむ.tJb'ljらひろみち・
きがえらSさわさ・ごうのいさわ

po 
q
L
 



メミ分~をjl した.これ与の結果 1.;) 入射殺げら電荷ガ4っ髄4へた庄恥根at'tJ明仰、Id菜

告何時単性鍛による既ω腕朽nli6i4物τあるこヒ，t)'{寺、された。 IIO，12.5 HeV 160ゐ
反応・系におし1てt電荷噺3灯3arの蹴鞠にその待向):f;弦くまうちわれた4 .1( t\~C対し
て \20 ト~eV 1た+~，'2 1\) A Z:・ 1;:3l2llノ 125MpV160+5(lFeで 1.;)Z之12のをし、生風物について ¥;;3". 

ksio帆-f issio"，きt::IJ~f埠に長い相互作用時間を歪之生じたヒ寿え今れる.
l電荷舟争LζづいZI;:l、 J%11こ120，I60He!l1で千銑6うVJ.({}c..... "')[0つ での生蹴断面積を示し

た。株自坊主 J:f'~N.i. 幻、ゲ加λ に'まわると 14三 Z 豆 16 の生出断面積tιIJ 1 2.0 ト~pV て"d 1..3 1'-吾桂
患の差が志るが16o判eV で'Juff昔:tVl に増加する組向がみられた。 1i\ 2 に橋台A~ 昆びそ
の励起エネ lしギーがl司じにtdる及品‘手の 140HeV吹le+T>u-ノ lUHf'1!16(フ手.<<tん〆 ρo作 V句ゴ4

&N-^ について I電荷分身を θ伽=叫0"で比較しt~.. これ今の電荷必ゃについ之 I;:}TJ核手衿11ヒ
ネゑ必裂の可恥性を松散雄也ヒ徒主f梓型炉ウ議論するすえてあゐe

10
2 

{ 

N 

'tl 

" と 101
.Q 
E 

J
r
u
d
 

--‘‘ 
白、

Nケ勺士すこ t印刷

ベコ
A
 

'
f
 

t
 

t
h
 

{ 

.， 

'" ~ 10
1 

、、
2 
日

10
0 

10
0 

20 

Fig.l Charge distributions in two different systems; 

12_ 58... _ .， 1̂2_.62..， _. '" C+;:)ONi andO''''C+u''"Ni at 61__=40。
-cm 
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Fig.2 Charge distributions in three different systems; 

12_ 58... ，__.....16_ 54_. ..， .."...20.. 50 120MeV' -C+.........Ni， 125MeV' ....0+..... 'Fe and 140MeV..."Ne+...."Cr 

at 61__=40.， 
cm 
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Su開maryof the condi tions for compound nucleus formation Table 1 
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70 
Se 

12 58 
C + Ni l日0.8 1868+36 52+1 1282φ47 44+1 

133.9 2021+39 63+1 1289+5古 51+1

120 

160. 

16.5 

74 
Se 

12 62 
C + N i 106.0 1897+35 53+1 1261+74 44+1 

139.5 2050+40 64+1 1234+123 50+2 

120. 

160. 

15.6 

70 
5e 

16 54 
o t F'e 84.9 1925+100 54+2 1240+70 43+1 

97.0 2027+54 59+1 1210+70 46+1 

110. 

125 

16.5 

85.7 1561+24 53+1 975+68 43+1 

101.3 1753+48 62+2 1041+89 48+1 

114 

140 

16.5 
70 

Se 
20 50 

Ne+ Cr 

(''1~，斗)ZA 10 

110.4 182H45 63+2 1003+83 51+t 

1ß 2&'@~娘、Mヒ tr討訴訟全音色希子格革
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1 A 1 4 1'39 Au" 11. 0反走者:における紘き移行及止の利先

(忠利) 0 畑極主官~. 7k昂術ーま?る場者多 羽根i長哨.中1・Ii!-
(1最大・認) 禄μ 月Jt.ゐ喝広.者様孟.~義政男

[序論J .91 AIlの輩 4才ン反走 1::おげる核 ;t歩行過荘につい之.対処 rJニu'l王手 1:'様化誉

的争5主主的、、-Z. -i!の簿、向私類似'!戸見物の陶器 l釘教.乎均及跳議耗~の規l也 1 行うーち.
こすl0):.の ~d柄拘ヲデ ~9t レ 1 入射殺き類似在民殺の~動エネルギー吟-<rおよ1):'角走Jft
持もつり勺ンヲ r 度、攻1-:'Jリオ<lJ1 1. ~ T::.. をの結果 (f)中町ラ符行及た1:;.づけ'tl'clト〉穿，レ

綾"!!t通用レ 入年!工 jトルギーヒ相五作用施砲のl釘ぽE哨らめユし..(，，)入射弛ラ類似l主民

物の l司t立体'!_g;i(1盈殺の Qu依均時tJ';"11. Z::: "1以干の先寺、.&"ic，分グl司v私ぅ量産のニ:.iI i!f. 
ラ技まの商喰 iユ由来有るユヒ主解哨レ五.ま五識ラ務行過程のうち.及先手 1::'椅ち:..~ 1tl 

f-~ 11脅かエネ Bレギー志 向 b ん ν端境し弘、、~3平時過花 L. 丈をす i星和エキ，レ不'の靖ヲ:..!.叶
うる著書P抗持f!散~IJ過荘の í駿的崎微生ド、，くつ必'i~場'J 三、ttb:〉
命的11. 角患の1fの安駿デ-91丞相レ1.. ~5恥z散も!Jl:-ず弁当~~n散あの乱令嗣i草色

詳細lオ副代・. J~ 対側、~~ 1'&及 k fj:、 lユ碕有l'd'à~ 移行 íit#. の桶邑 1::' つ-' 1.夜討し庇の手紙宅1
~. 
[t攻] 用、研ヲンデム加重蕗で副首t，:!Il'l T:: 1 0" Me V • b 0により Au..ヲーザ、サト五感射し

'1 品、守ゐ入射粗吾類似~乏カ勺ンヲーヲレスコ〆 7・ 2・域以し.ニ官し'?の工会 sν イース八・ 7
トtレ乞向fiJ.1tt帯主場l把しら.又.棟約級殺似，{.;;ç紘 ι 前通司る暗殺~~宅る踊尚で・.力うン
ヲ〆弓レスコ-.，・):， )' ~tit稜広務 b の'J ~シシヂシス計;I'J 到す "'J っ ι.
〔結果】 '!~核 ~'j ð)叡ザ断面積の角度街中主1" 3' 1 1ニホi.ここで.1>016弾砲散もυ過程

I~ I!J皐司るものをあゐ. r~ 0 J1子宮卓司をほ.北弾叩昔Hしに Sゐむの矛ユつの丈きずJ崎倣

-tYt今、れる. ーっ 1-;1向tl1t時の C-I ~主~I:，巾に嗣司るむのを. '1.副長s毒、の珠ろ番号ザ訴

少古る t裳1:;'>/J-ヲ{1i-J 1'1前もへ街:々 l手持動レ・ c-?の巾 r;J少しイつ1官制する傾向。a乱

ら申l?• これらの特徴1-;1.紘ろ弱行の少なけ及A'1'.J:1 s恥E管UIJD'"使哲¥1'あるユ1:，. ~主ラ
衿{す抱げ増司乞説 1:-誠意diょっ?'l:fTê' の紳詳i'~敬和過維の喝与 -&'j~ レ t け 4 ユ ι ゑ示唆レ
之、‘ゐ. もう F つの祈徴IJ. '2:::.g-:')主主守J.t.ろ告~の'.t )足~-tr見まえさ，J.t1. ~， rJ -~ :::.. i 

1、・~ゐ. ュ、l¥.liI排対応的可及£・存じ専有有守5見Rιk芳i.Jら仇ゐt:r.うら 1-:.定討司令タ寺タあ

る.

!f 5干す浦和世~nι若柳 5制約υ並程乞の殻..fl嗣i季五者レく制パ‘ゐf- N'll::. t-'! t¥ fu~ の
運動 zネルギー(1Kr)五ぢ He.v!i-1:.分割し 吃札ぞ乱の角iltt 1ý~ギ8'l色むの左下;f. 2.
1::...示す. ヱこ 1::'11犠ヲ坊行の:yl'J‘、 OtNにつ、・(ff.した-d-. 1宮内 2D門e.Vの琵動エネ 1レ干

-.1'1 喪乏汀・司 E需のtY均程守るエ ι0・'"認立、~f:.. 下)1・31:' r;J !)'i・の反£・向11-場'l¥t1~v
喧~殺のエ定ルギF スハ・フト，レヒ 7 -p ンエネ lしヂーの向i牽左手し1:.. ・王 TC誌の舟守番号

tr病'Yする k護じ 7〆ロシエキ，レゲ-1:: i丘、、rf動エキルイーで披$さすt'1、、ゐユl:.d'わ6、

弘 ュ、.lu12ヲの ILT¥扱0・?-Llン及乾カ e'故弘三すlr~ b の乞芳 ι ら~.環幸~n5専任叡昔υ
の4義組之君‘し1."ゐ.

1~ r.. 11 1v ~与う.ながめか、，ちろう. Iゴri苛みユ.ゼさね弘しあ 3. 、， 'tう b、わしル、、 11

SユtD'-あさひユ. 1ゴ1'1"11'."しさ、、乞うT::.~.し. しの I~ のあっし
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これまきに得ら ~l乙デー 9 i. b t. 1:' .ニ章鼠}:tt_訟の相邑作同 1:" 拡散榎~!.ítl.剛t..導

弾 t'f.散ìl> 乞~-ft7.H5車時散古υ乞の-fi，.s'由4奪三鋭・括的 1::Jf附司る tめの議締Z行匂う1'1tをあ

る....ち.勿匂ン 9- ヲレワL つ'グヒ)， ~&1賃忠男6ι のヨ 4 ンヤゲンス・ヂ- '7.0'の.~害.拘
紙類似 11.民放占リ乱ら入射対ろ貌似τ貞雄のエ井，レギr スハ・?トル主張め.及t:.・損1告に々

、"の老奪三行匂う守包をみる.

(*希丈紙 1
1).槽ムら. 青7~ 1.~祖射ィι考付締4ミ請殺す絹JJ.: .2 A 0 S-( I H4 ) . 
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.405060708百 o ~-5吾 o 7面~。

6t.ab(deog) 

Fig.1 Ar可叫ardistributions of projectile- Fig. 2 Ar可ul町 distributio国 asa function of 

山信 f回伊四tsfran廿官民action total kinetic田町宮yof proj田 tile-1il坦 frag-

197. 16 白 197. 16 Au + -'0 at E..し=104 ~邑，V. !aIlt fran廿lereaction ...._" Au + .......0 at 

E
Lab

= 104 ~恒，V.

5~ Il~r 
Fig. 3 Energy s間 七 四 of附田ti1←

l誌 efral切回、tsfr四 tthe reaction 

197. 16_ _ 
Au + -'0 at E，.品=104胎 !V，置姐

eLab = 59 deg. Ar古田恒町田rk甘telab.-

田直勾~es ∞，rrespondll可也 theα〉叫叩b

r時叫sionof b町 touchお可 sFherical

fra'伊-entsin田 itcl国nnel.

29-



1 A 1 5 1971¥ 1I + 160 ，12C反応に お け る 核 分 裂 と の 競 合 下 で の 位 子 蒸 発

(阪大理・原研 t) 0 t黄山明彦，高僑成人.鈴木敏夫T庄司正秀，

篠原 i中川.問恨俊明+，斎藤 直，氷目諭一郎?市川進 -f，畑健太郎て

Hi. t~ i盈iぺ馬場宏

待土類;元棄を含めた pre-act i ni de~íi f或 の線合系について.核分裂障壁の角運動量依存

性を調べることを目的とし.重イオン反応を干IJIIIした実験および釧究がされてきた.そ

れらの研究の多く は 、 全 反 応 断 面 積 に 対 す る核分裂断面積や蒸発残留核の断函績に注目

している.従 1 ・r.重イオン骸反応の微分裂過程と鋭合する蒸発過程の詳細を調べるこ

とは重要である.

我々は今回1971¥uと 160 •12 C の反応によ J て生成する複合核 ω 中性子放出に関する実

験結果老級告し.新しく実験的に導出した核巡動債依存性を持つ微分裂障壁 B f (J)を

用いて ，蒸 発過 程と核分裂過紅の競合‘につい E議論を行なう.実験の詳細については前
1，2) 

回の報告に述べた通りである.実験結巣は. I現 2に示した.

複合系に持ち込まれる角運動量の分布;主連続的であるため，測定可能な物理量は一般

に，許容される全ての角運動量についての平均 l憶になってしまう.しかし，馬場らは蒸

発残留核生成反応に比して核分裂が従でゐる よ う な pr十 actinide領場においては，与え

られた系について唯・つの Jに対する日 f ( ，1)を.励起 1111数の実験データから求めること
3) 

が できる ζ とそ 示した.さらに.異なる糸 υJ障 壁 ωfIllを瓦いにはi連づける速度 (tangen・

l.ial velociLy)の次 元を 持つ 普通 的な 変数 を見いだし， t五分裂階段 Bf の角運動量依存
3) 

性を与える新しい経験式を i欠のよゥ Lこm-た.

。
、』司画、、
旬、

1.0 

ミ0.5
句

。。 5 10 
J/勾1ρ{行)

15 

111 1 . t案 分 裂 障 壁 の 角 運 動 量

依存性.図中の記号の説明に

ついては，本文を参照せよ.

ょこやまあさひこ・たかはしなると・すずきとしお・しょうしまさひで

しのはらのふお ・ せ き ね と し あ き ・ さ い とうただし・ながめゆいちろう

いちかわしんいち・はたけんたろう・(;t(;t言みこ・ははひろし
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10
3 1/3 

B f ( j) = B f ( 0) ( 1 - K .J /八)

K=0.069土0.003杭f fission 

197Au+160 
10

2 

iコ
E 、..._.，

U 

Aは核分裂する j京

図 1に，骸分裂障壁

および上記の式による計

Jは角運動量.

子被の質量数である.

ここで，

〈黒丸〉の実験{直

〈鎖

比較
4) 

rotating I iquid droド問。del に

よる障監の計算髄を任恵司に各々 43Sc 

157..~ ，..，....， 209 • .....'H 0 (点線) . ..v....J¥ t 

また，を併せて示した.〈実線)

のために

算値

10 
の

この核分裂

〈破線)

三つの場合について示した.

障壁の経験式を 160および 12(・誘起反応に
5) ~ 

ALICEコー Fを用いて.絞

分裂および蒸発残留核の断面積の計算を ij

線〉

ついて適用した

140 100 120 

Elab(MeV) 
‘80 

その結果を~々の実験 1直および紘
6) 

分裂断面積の文献値と凶 2において比較し

なった.

実験{直と計算 1直は.袋発賎宮1I主におい

微分裂断凶繍につい

た.

て大体の一致を示 し.
10

3 

ては非慌に良い a 致をぶした.

197... 12 AU+'LC 
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1 A 1 7 重イオン照射による紐ヴラン元素の研究(リ〉

160 .. 238U および 12C.. 2/12pu 反応

・・・ 4・...... .... 
(原 hJi、都立大 、広島大 I'Il 、東大級問 、京大原研 〉

。篠原w夫、臼 IEI重III、 rli川進一、鈴木敏夫、 UIlWiiEIVJ、岡下宏

也 ** ** ・・・ ...・4・・
古川英樹甲、岩 IUi干世 、吉沢 1!Ilfll 、柴川誠一・ 、藤原一郎

w言

mイオン核反応により趨ウラン元素を合成し、その核的立花び tこ化学的性質および反応機

構を l切らかにすることを目的として、アクチノイドターゲットに m，イオンを照射し、放射

化学fI:，手法により生成核積を分蹴JEj嵐官る実験を進めている。 iiijIgl (})本討論会において、

16~ 238.. r= ，"'.~ '-.̂ 250 守 1)
U反応 lこより F皿等 I7 t来阪が生成する」とた tlHきしたが 、この反応系と同

じ 縫合絞(25/IFm )を形成す石 12C.. 2
/
12pl1 反応 (})実験を新たに IJlItf;した. 12C" 242ru 

反応においても、 160.. 238U 反応によ令ものとほぼ同じ被橋が作成することが判明し、そ

の励起関数が求まっ た。 今回 l止、 f，rij反応系を比較し、その差異について制告する.

実験

2/12ruターゲツトは、イソプロピルアルコールを)IJいた'iIt着 j去により l'f.成した(250 

フ 2却2pg Pu/cmど 、 PU 純度目9.98 % ) • ，照射 t;t、 j東日fタンデム加速 ilEを川いて行ない、

12C イオンビームは、エネルギー 75-95 トleV およびカレント約 200 pnA であり、煩射時間

t;t 2時間であった。

照射後、反跳骸を捕捉したアルミニウム箔 t~ 般にlíJ trJ.7し、イオン交l免法による迅速化学
2) 

分離を行なった 。分離後、各アクチノイドフラクションの αおよび rlix剣能を測定して

生成量を求めた。

結果および考察

250 
本実験によって得られた Fm (}) 

250 
生成断面積を Fi g. I (こ示す。 Fm

は、 238U(160，4n)250Fm およ

び 242pU(12c，4n)250Fm 反応

によって生成すると考えられるが、

励起関数は雨反応 のクーロン限延の

差 (17.6 ~leV) だけシフトしている

ことがわかる。また 12C.. 2112ru反

応系の生成断而般のガが大きな胞を

，3) 
とるのは、 ALICEコート (})計算結

果等を考慮すると、線合妓の生成防i

10 I 門-，~ー，一円~-~一j-，-r--l-'イ"，

250Fm (1.¥ 

1¥ 

〈!ーL..L.L.J_L__J__t_L..J .1._，一一川J 」」ーLL_，_ムム』」」
"11 fU 110 9f1 110 90 100 110 

12_ _ ，. . . .... 16 
C Ion F.nergy (lnb.)， MeV ーo'10n Energy (lab). MeV 

Flg ・1 F.xcilntion fUl1ctions of 2ラO(o"mlJynthesized from 

12r. ... 2112p，" tl""， rl- P.f_..__¥ __~ 16..... 238 
C + -"'Pu (left figure) and .00 + "JoU (right) reactions. 

しのはらのぶお、うすだしげかず、いちかわしんいち、廿ずきとしお、まがらまさあき、

おかしたひろし、よしかわひでき、いわたようせい、よしざわやすかず、

しばたせいいち、ふじわらいちろう
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16~ 238 岡績が o + -J~U 反応のそれ

より大きいこと、並び tこ複合

核の fission と中性子蒸発と

の餓合反応 (rn/rf) の違い

によるものとHt論される。

24/1.2/15.2116crの生成断而績を

Fig.2 tこ示す.これらの核f重

生成の入射殺子エネルギー依

存性は、両反応系で同じ傾向

を示していることがわかる。

12 
また生成断面積は、 c + 

2112Pu反応系のガがほぼ 1m

大きい.これらカリフォルニ

ヴム核積は、
，
 

nu 

ζ
u
 

e
A
 {

 

H
U
 

O
O
 

3
J
 

q'』

xn)250-xcr . (x=4.5.6) 援

びに 2
/
12pU( 12C. xn) 250-xcr 

(x=4.5.6) 反応によっ

て生成したものと考えられ、

計算結果も本実験とほぼ同じ

励起関数を与える。

2tl2，2qtlcmの生成断耐績を

Fig.3 tこ示す。これらの核穆

は、複合核を絡ない transfer

反応によって生成するものと

12 
考えられる。また C + 

242pU 反応においては、これ

ら2112.24/1Cm核種は化学分隊後

のアメリシウムフラクション

においても検出された。これ

は、 2/12.24
1
1加が生成してこれ

が s-JiJit;表したものであること

がわかった.

w'"E-rー，-，-，._-，一r-'-̂-vj一一i一|一l一|一l一，-'ー〔

12C 10n Enet'gy (lab・). MeV 160 10n Fnergy (lab). MeV 

l'ig.2 Exdtnl:ioll l'ullcttona 01' 21111.2115.2116Cf oynthesized from 

12C + 2
1
121'11 (left figure) nlld 160φ 23日U (right) reactions・

160 + 238U 

120 

12_ _ _ ，. . ， .... 16 
C 10n Ellergy (Inb.). McV "'0 1011 Ellcrgy (lab).阿eV

2'12.2'1'1 Fig.3 Excitntlon runctions 01' _.-.-. 'Cm synthesized from 

12_ 2 112~. ，. _~. .， _..__， __.. 16" . 2)8 
1'" (left flgure) and '''0 + LJVU (right) react1ons. 
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3) M. B 1 ann: Repo  f t COO-3494-29 (1976) 
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1 80 1 [2ー14C，5-3H]シトシンの合成一II

(大放研、近畿大農つ 0朝野武美、桐谷玲子、藤田慎一、

堂丸隆祥、 JII西徹朗*

鑑三 トリチウムの P壊変にともなう化学的効果の研究に用いる乙重標識 (2-14C，5-3H)シ

トシンの合成を試みた。同化合物は次の反応で合成するととができる。

(2-14C1Cy + Br2ー> (2-14C，5-BrlCy + HBr 臭素化反応

(2-14C，5-BrlCy + 3112 ー> (2-14C，5-3HlCy + !lBr Br-3H触媒交換反応

前回(第27回討論会、 p801、臭素化反応の条件について研究を行い、結果を報告した。今回、

重水素ガスを用いて、 Br-3H触媒交換反応の条件について研究を行い、さらにそれらの結

果を参考にして、キャリヤーフリーの放射性物質を使って3H、14C二重標識シトシンを合

成したので、報告する。

実験-1 Br-O 触媒空換反応 非放射性 (5-srlCy をl-NNaOH水溶液 (3m1)に溶かし、

10 % Pd/CaC03触媒を加え、脱気の後、重水素ガスを導入し(反応容積 100 cm$)、反応

させた.詳しい反応条件を表 1に示す.未反応 BrCyと生成した Cyめ量を HPLCを使

って求め、Cy中の口分布を lH-NMR測定装置を使って調べた.

実験ー 2 (2-14C.5-3H)シトシンの合成 市販の (2-14C)Cy (0.63 mg、O.29 m町、標識率

81 %)と臭素 (0.34μυ を含む CC14/H20 (73μ1 / 500μ 1)を、 o.Cで 1時間、反応

させた。生成した BrCyをHPLCで精製分取した。得られた (2-14C， 5-Br) Cy (0.49問、

0.12 mCil、1N-NaOH (25μ 1)と 10% Pd/CaC03触媒<O.5mg) をプレークシールアンプlレ

に入れ、 3H2ガス(1Cl、O.39 m1 (STP1) を噂入し(反応容積 14cm3)、15ncで 1時間、反

応させた.反応終了後、未反応 3H2 カ"スを77Kに冷却された活性炭に吸着させて回収し

た.反応生成物の定量を、 HPLCと液体シンチレーションカウンターで行った。

結果と考察 Br-O触媒交換反応後のBrCyと4種類のCyの割合を表 1に示す。 5060、・・・等は

Cyの5位と 6位の付加物を表す。 Br-Cyの量を一定にし、 Pd触媒量など4つの因子の値を増

Tab1e 1. Ois土ributionof 0 in the products in Br-H exchange reaction 

between [5-BrlCytosine and O
2 

gas. 

BrCy O
2 

Pd Temp. Time Product， % 
Run Cat. 

mg mmHg mg 。C h 5Br6H合 506H 5H60 5060 

l 100 89 50 15 2 61 33 。 。
2 100 89 200 15 2 22 75 。 。
3 100 89 50 15 20 。 64 8 12 

4 100 178 200 15 1 。 39 32 8 

5 100 178 200 80 l 。 7 45 48 
-由ー」ーーーー

女 unreac七ed

0あさのたげよし、きりたにれい之、ふじたしんいち、どうまるたかあき、

かわにしてつろう
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大させると、 6D化合物が現われるごとが分った。また、 srCyが消失する頃、 (5116H)Cyが

現われるととも分った。従って、純度の高い (5DGHJCy を得るには、 srCyが消失する前に、

反応を中止することが好ましいという結論を得た。

次ぎに、放射性物質を用いた反応結果について述べる。臭素化反応及び sr-3H触媒交換

反応で得られた生成物のラジオー及びuvクロマトグラムをそれぞれ岡 1の (A)及び (s)

に示す. (A) において、シトシンは消失し、 srCyの生成率は 59%であった. (s)におい

ても、スタート物質である srCy が消失し、 Cyの生成率は 90%であった. 臭素化及び

3H佑後の回収された反応物質中の目的物質の量及び放射能を表 2~こ示す。臭素化-HPL

C精製-3H化後の放射性シトシンの回収率は 29%であった。 14C (51 mCi I mmol)の出

放射能は反応中変化しなかっ
(A】

た. Cωyの 3叩Hの比放射能は 15~戸戸L一
25 Ci I mmolであつた。

この値は 81%の 3H標識率官

に相当する.従って、二重糠 ;10

織率は 70%になる. 5位の Z
3斗噌H 化合物の純度はまだ求め 55

られていないカが1L、

3H、1川4C ニ重概識シトシン

l土、 戸壊変効果の研究に用い 01肌 c-uv-向mal叩胴

る上で、放射能について満足;

すべきものである。(本研究 2

の一部は富山大学トリチウム i
科学センター施設で行われ 〈

た。)

E 
苫
N 
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a 
〈

I 也~.'
20 40 60 60 -.10O 120 140 0 20 40 60 80 100 120 
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Fig. 1 Radio-and UV-chromatograms on HPLC. 
14 

(A): Bromination of [2-~~C]cytosine. 
14 

(B): Br-3H exchange reaction between [2_
14

c，5-Br] 
cytosine and 3H2 gas. 
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Tab1e 工工. Yie1ds and radioactivities of products in bromination 

and Br-3H exchange reaction・

Products wt./mg 14C Act ./， mel 3H Act./Ci 

14 0.63 0.17 [2-~'C ， 5-Br]Cy 一

[2_14C， 5-3H] Cy 0.18 0.080 0.040 

14 [2-~'C]cytosine (0.63 mg， 0.29 mCi) was u手edas starting 

materia1. 
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1802 3H標識シトシンの戸壊変にともなう化学的効果

(大放研、近畿大農つ 0朝野武美、桐谷玲子、藤田慎一、

川西倣朗本

鐘一一重 トリチウムは核融合炉開発研究における燃料として注目されており、その生体

への影響を化学的に研究することは重要である。 F.Krasin等 (1976年)は凍結状態で、

C2_ 14C ， 5-3Hl シトシンを含む DNA溶液について、 3~ト戸壊変効果を調べた結果、壊変を

起こしたシトシンがウラシルに変わることを見つけた。我々は核酸塩基自身を使って類似

の研究を行った。放射線化学的効果を詳細に調べ、壊変効果を検討したところ、彼等と異

なる結果を得た。本研究では、放射性シトシンに種々の量の非放射性:シトシンを希釈剤と

して加え、放射線化学的効果による放射性シトシンの分解を抑制して、壊変効果の識別を

容易にした。

室--'塾 (1) C2_14C. 5-3Hlシトシン水溶液 C2_14C，5-3Hlシトシン(二重棉識率 70

%)を合成し、 HPLCで精製後、所定の試料に直ちに 15倍、 83倍または 360倍の重量

比に相当する非放射性シトシンを混ぜ、 1mlとした。それを 4ccのプレークシーlレアンプ

lレに入れ、 1気圧の酸素と共に溶封したものを冷蔵庫中で放置した。反応条件を表 lに示

す。

〈2) 分析及び放射能測定 試料を 200日間放置後、反応溶液の一部を取って、 2次

元の薄層クロマトグラフ分離を行い、スパークチェンパーで分解生成物の位置を確かめ、

スポットを掻き取った。また、平行して高速液体クロマトグラフ分離も行い、 i容離被を分

画採取した。両者について、液体シンチレーションカウンターによる、二重標識試料測定

法で、放射能を測定した。

結果と考察 分解生成物のスパークチェンパー測定によるイメージ (Run 1) を図 1に

示す。とれは、 3Hと14Cが混ったイメージで、分解率 0.01%以上の物質が 17個検出され

た。親物質であるシトシン(スポット 4) の放射能が強過ぎるので、 4の位置は 10分間
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だけ露光し、残りの時間はAl膜で覆って測定した。次に、同試料のHPLC..;.ラジオクロ

マトグラムを図 2に示す。親物質の前に 5個のピークが得られたが、各ピークについて、

前述TLC分離を行った所、 1つのピークに 1個ないし数個の物質が混っていることが分

かった。

3H 及び 14Cについて測定した、シトシンの分解率を表 1に示す。 14Cによる値は、引によ

る値より大きい。前者は、放射線化学効果と壊変効果を含んでおり、後者は放射棋化学効

果のみを含んでいる筈である。両者の差とトリチウムの壊変効果から計算される 200日間

の分解率(約 3%)は、使用した標識シトシンの二重椋識率 (62%)を考慮すれば、約20

%の誤差内で一致する。とのととは、戸壊変を起こしたシトシンがほとんど分解している

ζ とを示している。各々の分解生成物の放射能測定の結果、 P壊変に特有のものと考えら

れる生成物 (Fig.l-No. 17又は Fig.2-e) が1個 (s壊変量の約30%)みつかった。また

、放射線分解生成物と類似の保持時間を示す物質が、多数生じている ζ とが分かった。
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離査 本研究のために文部

省エネルギー特別研究(核融

合) トリチウム理工学斑より

研究費の援助を受げた。トリ

チウム標識シトシンの合成に

関する実験の一部は富山大学

トリチウム科学センター施設

を利用して行った。関係者の

皆様に感謝の意を表します。
一一・・・・..，勺..ー
E目 日目 12i'I 
Fraction No. ( 0.2 ml/Fr. 】

Fig. 2. HPLC-radiochromatogram of [2_14C，5_3U]cytοsine 
stored for 211 days in refrigerator (Run 1). 

(Co1umn : reverse-phase nuc1eosi1 QC，n 4 X 300 
18 

mm; Mobi1e phase : water) 
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Tab工巴 1. Percentage docomposition of radioactive cytosine. 

Run l 2 3 

Rad. act. so1n. 
3H mCi/m1 0.63 1. 60 0.55 

・μ0 ロrl 
14C )JCi/m1 1.28 3.14 1.08 

Wt. ratio， Cy 
15 83 360 

-'EFU ロO J 4 [2_
14

C，5-3H1CY 

Decay time/d 211 243 166 198 215 243 

(Dose/eV) X 10-LO  
2.42 2.79 2.42 2.89 2.15 2.43 

も Decomp. A ( 311) 9.5 9.8 2.7 3.4 1.自 2.2 

同 of cytosine B (!4C) 13.0 12.9 4.4 5.6 3.7 4.5 ...， 
p口町; 

B -A 3.5 3.1 1.7 2.2 1.9 2.3 
何由

も Decomp. ca1. from decay 2.2 2.6 1.8 2.1 2.3 2.6 
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1803 事He(凡， t)3H反応1::'.よ令ト')フ正二Jしメヲソのトリチヴムイ巳

一一更悲劇試料の必1えの豊多響一一
(十夫教義・ 1手刷?・貯にRlぞ)o.Jt_J.\裕嗣，久格闘雄.松岡~t.危，
品、利号、 TZ?. 年lゑグ，矢望的ぽ動11 亀*-~ AP!i前が

1. 頬~ら 11. Lu.(札は)3H友1).:'lHe (仇， þ)3Hη 反i0~利用司令トリフェニルメタン
(TP門)のトリ手ウム様説化について祈吃レて号れ.これまで‘の妻、検旬、ら ~He(1I.， p}tH 
反たによリ生威すゐトリチウムをよリ~く TP門に限リ~寺北r る r::: l) r;I~，ユの~ií:'が要L
4本'9-ザ:ソトヵ、tう魯也す七7正由tトリチウム也国体の iP門ビの反たで‘あ七二 Eカ、ち， @長射

言式料の勅~*-0 ë.~ì-旬、従~で‘品々も t 支シらiY\.ゐ.今回， ~手創アン 70，し内包;勲古車操}~，::.よリ
徴ず対U:::-しf::.i P刊で識しれ訴料1::中同J十時、射し :SH(TP門]ハイピ掌的収寿，妓射化学

的収奪あ、よか‘比教射能唱L求めf:::めで報者可ゐ.

2. 穆々 刊の3殺意版方蔑J{(1)仏のT廿Pγ刊1のシフロヘキ村すヅ滞落籾鰍労海凱抑史れM之て.

車鉱z燥痢二よづ安北k水下て.ジつロヘ」斗干寸ジt憾4長tしrι二.、奴反1二ヘ'リ)，匂うム一 3( C EA 純t産聖 q刊9.~? 
弘)-lt. l'伺向定《丘力 3をで、入れてγン7ア.勺jルレの壮諭乞搭釘レ(::.己，はあ，'7)17・州事TP門の荒布陣争

l二たじて.氏 :13，........<t xω制111.， b: /d1ttftl.1>d{)1ff.1t1.， C: bftl.1<trt'l.ω仰のう雅義t
使用し r-:.(長1).際射し1:.'í P門|二 I~ 元主}1]..... 新
てい純度t殺をし 1三毛内主岡ぃ f:::.言tl1直:c..， 
9.3， 51/. ; H， b. 53 ，烹若'J1畠:c.， ?3.q.o ; H， 

6.60. ニれ吟m試料l二例 CoあみいI'~ヰ子息帝政
リJチヴム椋劇化検虫器包装着し，日本昏、与力

祈拡pffのiJ"R R -4-~ ~:KP の T- }'¥・i70 (恭久

信 2 メ /0 11 11.'…z.sd』)で • 10伶" i{)分行事

1J.... 1 えD介中陣.}~~Jlr レ rェ.埋設射佑の'í P 門1;1:
ID 分t'!IJrで 1~3堤黄色， μ今?あ、よ1/t.'/え0/民to.君、射
でI~韻褐色t 吃れをれ呈してい f:.. I!H)TPM 

表1. 照射試総の組腐とアンプルの形

おドt:::15 30 60 120 240 

0.3 (Jf①b 。f@fぴ
0.6 ①a ①c 

1.2 ①a @ a  @/ 。a

1.8 ①a 

2.4 ①a 

一

の靖製Ilヘキサゾt海味もレ正シリ力ザ 1レカラムケロマトワ“ラフ 1 (シリカゲル， C -z.PO 

和推紙業)工工タノー』レかちの再結293去て竹，Tュ.放射能則定1;1，漁体シンチレ -yョヅ

訂殺虫で行フ f::..勺工ンチンゲ初菓1:::対方る補正r;J.， A ES 法まr-~I J同/急比較;長1二よリ.

測を器付f毒安全力穿11-Y¥.-( 1， '2 (悦)-3HJHex氏d.ecethe( Arn.eゎ.3ha..m.)1t，根射能練導体...l 't 

せれぞれ行7 T三。時計，化学的収率16.遊間f立体キ釈勿非令去l二よヲて4えれ1三.
3. 培縦判明3時間.flvt. i Pパ工 ~He の毛ルヒビ笈1-'" PHl iP門の化物憾，核

抑ヒ普自明文幸，名、よ1)叱放射能'IL.表ヱ lニ古‘可。 ニれlニよる乙. 10 分~f?\射でl~íP 門の持僻
IH言、キ足で守ゐりが， μ分あ、よか・ I )， O Iit~昔、釘で1;' iじ撃的取書きが~'t%， 93yo 't. rJリ. iP門の

ヴト僻担、認められ/;1.赦射イヒt撃的収主主11.3Heの二 A肱固での1王刀効果，アンヴ・ルの約I ~"'， 
射日守閣.J3.1X' T f'門弘主Heのモ 1レ比1::胡依rJ'くはへ771ft， 工いう品川直匁手レF:.. :れ11.

諌率鋒1.11集海lニよリ， iP門をせの量1:'よちずアン7・Jレ内にザ散で司令正ニ"(， 1ニJヤ名のビ息

まるやま1Aうつぐ・おおIJ しく|二お・まつおが 11\ うみフ・もぎて ~'L 行・もリ trこがレ
わbむうまゴ1).で・めか、めのリお・今リザサ7はあ‘巳1)
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表 2. 3He(n， p)3H反応による TPM のトリチウム化

実験番号 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 

照射時間 (min) 10 10 10 10 10 10 10 10 10 10 10 60 120 

nvt (x 1016) 1. 96 1. 19 1. 02 2.06 1. 81 1. 43 1. 15 1. 19 1. 79 1. 45 1. 51 8.53 14.3 

モルiお (TPM/3He) 604 1153 2050 2854 257 280 481 584 271 133 31 32 32 

化学的I収率 (%) 100 100 100 99 100 100 100 100 100 100 100 94 93 

放射他学的収率(%) 76 77 73 70 72 77 68 68 75 67 48 75 71 

民{jx放1射o'能 Bq/mol) 1. 44 0.459 0.212 0.294 2.95 2.30 0.939 0.809 2.90 4.24 13.5 116 183 

われゐ(図 1).国21まl3H)TP門の比放射能主TP刊の分手数/ちH
の耗}主教l二対して肉対数イラ 7にアロヴト lf::.:tのであゐ.じヒ主主射
能11:::内Eじが，1、ゴい殺久きく，粉末状のiP刊を聞い1:.tl1ä~) d ')も

明吟れあい.三れ1持fる， íP門(粉末)岐酌)~内ム .1訪れし1'ILコ
ール(剥本.)'L 5He.，アゼトアユリレげ且ぃ粉末)可L3He. r iどの浪合
脚内トリ今ウム化ヤ， 才iうl二メオ斗内l三リ今ヴム主持づ守色脊画事リJ少
々ムグ〉トリキウム似の品合ょ・)もあい値札向ヲてい-? ~Ht(t\ .p) .J rl 
下正式とじよ~ TP刊のトリ牛ウムイじで'11，T P M弘炭酸・).:.トヴム)&令

加の土品合主句 b¥"ぃ.TP門内分与J数/引の駐在毒立が10事以下でも比

決射能力、"u与して M ゐ.

JHe (凡.p)川原1芯t用いる有

機化合物のトリチウムイピIJ'. 

zれザ易体L国4ゃう反応、で
あ?て主~~身:tì;緋サの言問翠官、
l: tt'‘埋設射条併乞過当l二選べ
1'1"高lい放射ィ時的~"lゴ tじ ロ 。
決射能の書1いトリ今ウム株 三1σ
織化令糊乞得々こ℃ザで7 国

る.1ι.膜射冷， 3義政リ 干
Jトウム I:tヒ付之. ~Heて‘1'1.ヲ ニ
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TPM/Li2C03 

n
A川
川
川

U
凍結乾燥法
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粉末のまま

での充慎

図 1. T P Mの分散状態

PhNHCOCH3/3He ー→@

10
5 co ハU

PhCH2CH20H/3He ー→@

10
7 

基質の分子数/トリチウムの発生数

図 2. 基質の上む放射能と基質の分子数/トリチウムの発生数との関係

。対動イ也事2$国主主身すイ巳誉討論令 (/98Lf-)
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1804 固棺メソテトラフヱ ニ ィ ル ボ ル フ ィ リ ン に お け る

反跳トリチウムの反応

(東北大・理、原研¥日本メジフィジックスホ.) 0伊深郡龍、

白橋浩一ヘ 村野宜史'ヘ吉原賢二

〈緒言〉 メソーテトラフヱニルボルフィリン(5 ， 10， 15，20・テトラフェニルポルフィン

TPPと省略する〉は、ビロール環とベンゼン環を分子内に持つ化合物であり、 NH基、

ピロール環の CH基、およびベンゼン環の CH基の三種の化学状態の異なる水素原子が分

子内に存在する。これらの三種の化学状態の異なる水素と反眺トリチウムの置換反応は国

相における反跳トリチウムの反応に有利な情報が得られると考えられ興味が持たれる.従

来 TPPの中心金属を対象としたホットアトム化学の研究は行われているが、 TPPの水

素に対する反眺トリチウムの反応を研究した例はなく、前回.の討論会に引き続き報告する。

今回は反跳トリチウムと TPPの T-for-H置換反応のトリチウム分子内分布を酸素スカ

ベンジャーとヘリウムモデレータを用いて求め，既に気相系、液相系で得られている知見

を基に固相系の反跳トリチウムの反応を考察した.

(実験〉 粉末の、 TP P 100.g と3H e 20c.Hgを、酸素スカベンジャー、 4Heモデ

レータと共に内径 8mm長さ 50.聞の石英アンプルに封入した。 熱中性子照射は、日本原

子力研究所の JRR-4原子炉の Tパイプで 3分間行った。照射後の分析操作は、図 1に

示した。試料のクロロホルム溶液を水で抽出し、 NH基、ラビール水素に分布するトリチ

ウムを求めた。クロロホルムから精製した TPPは、ベンゼン溶液でクラウンエーテルを

触媒とし過マンガン酸カリウムで安息香酸に酸化分

解した。安息香酸と原料の TPPの比放射能からベ

ンゼン環とピロール環に分布するトリチウム量を求

めた.

〈結果と考察) 3He(n，p)3H反応により生

じる反眺トリチウムと固相 TPPの主反応生成物は

クロロホルムからの再結晶法で得られる CH結合の

親分子と水で抽出されるラビール水素であった.

共役二重結合で形成された TPPは非常に安定な分

子であり反焼トリチウムとの反応でも分解生成物は

親分子の 10%以下であった. 反跳トリチウムと

TPPの反応の主生成物の収率の反応系による変化

を図 2に示し、親分子中のベンゼン環、ビロール環

に分布したトリチウム収率の変化も、合せて図 2に

示した.図の横軸の反応系は 20cmHg， 54c欄Hg0) 

酸素スカベンジャーを添加した系、分子内に NH基

を持つ TPP、NH基に舗を結合した CuTPPの

四つの系を並べた.

図 10 分析法

工rrad. Sample 

CH，C13 
LSC 

Ex七ract. with H勺 O
I------LSC 

aq. org. 
l ト一一一 LSC

Wash wi七h I C，-H I v6u6 
Hっ01 I ..:-: 

ど I I KMn04 
I I Crown 
I I Ether 
LSC Oxidation 

Benzoic Acid 
Recrys七alliza七ion

LSC 

いざわぐんぞう、 しらはしこういち、 むらのよしふみ、 よしはらけんじ
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TPP TPP 
0220C耐 90254c附 ig

System 

酸素スカベンジャーの系では気回の不均一系にも拘らず酸素圧力の増加と共に CH結合の

収率が減少し、相補的にラビール水素の収率の増加が認められた・これは、 TPP結晶内

部、または表面に吸着した酸素が Therma1 i zeしたトリチウムを除去していると考えられ

る。ベンゼン環と反腕トリチウムの反応は一般にホット反応であることが認められている

が，親分子中のベンゼン環の収率は酸素スカベンジャーの圧力と共に増加し、気回の不均

一系でも酸素が Thermalizeしたトリチウムのラジカルスカベンジャーの働きをすること

が認められた。

NH基白水素は水と容易に

交換することからも結合は弱

いものであることがわかる。

TPPは分子内に NH基を持

つが、 TPPのNH基に銅を

配位させた CuTPPは分子

内に NH結合の水素は存在し

ない.図 2に示したように、

CuTPPとTPPにおける

CH結合の収率および親分子

中のベンゼン環、ピロール環

の収率の変化は、酸素スカベ

ンジャーの場合と同様な傾向

を示した。 このことは、

TPPのNH基が減速したト

リチウムのトラップとなり得

ると考えられる。

4H eを 15CIIIHg， 70cmHg 

添加したモデレータ系の収率

は、スカベンジャー系に比べ

ると変化が非常に少なく、気

回不均一系では TPPの結品

自身による減速の効果が大き

く作用することを認めた。

TPP CuTPP 

70 

C 

360  
コ?と
..0::" 
.... ーー

百と 50
5畠

5王40
4凶，・F

.... c: 
~.-

30 
.0 100 。l

‘、、
C 
0 
・.... 
コ
iコ
.C 
吋トd

ω 
口

E
コ一モト
=ο」

ω〉
O

50 

。

Reaction 

TPPにおけるトリチウムの分布
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1805 反眺盛I鳴子による日 N ーアミノ菌賓の炉照射合成

く立教大・一般教育，原研) 0 泉水輯大戸村髄児増昔民雄

キ公主甫丘主主主雀

[ 1] )費者らは 、 原 子 炉 連 中 性 子 に よ る 庶眺賀陽子を用いて生成した 1Nのイじ学的挙動

を Z周べ、 非寺に、 悶 N寸_，/〆1炭突f化じ[:;71<可にこ雰無零斉系毛ではラジジ、力)Lレ叫'1反支瓜応吉、の苔寄宰ξヨ吾Lカが官メ大こき bミことを湾本ζ寸書寸持=論翁妥金量なιど‘で

幸隈包告苦して量きFた@ しカか、し、 E既克幸限告告吾の斉系毛で凶、 C 一一一→H晶結吉壬合詮への目 N刈のインザ一シヨンに閑言す
崎

る矢知口貝見，は可得尋貸雌雀い@ 令幸夜では、 2悶3勺f'-J吋./

て、ブ力ヨJレ対ポぞン菌敵費の白f立置C と四 r，Iとの反1応によ る四トIーアミノ画殺の合成を伝えみ、その反JI5

桜断書をヰ!貧富寸雪ーる。

[2] 孟盆差益: ターゲ~~~ノト試料として用いた物質を表 1 Lご示す。 酢歯舞-d-4、マロン

融-d -4および軍71<は、それぞれ、 Merck Sharp  & Dohm宇土のNo.M 

D-1. 恥1D-20お よ びMDー 175の与え蕪を、また、ヨード笛描愛およびクロロ酢蕗釦ま

そ:t1-ぞ才1、 A1dl'ichヰ土のr'Io.I-6日 0 - 6および24. 060-5の島知艇を特

別な精製をせずに用しリご a 照射に同、 r'，I2 ブIス曹1阻気で、それぞれのブヨJ レ 71~' ユノ酋費を 2-

3. 6mmo  1 採珂買し、また、 J 、ロゲノ醤惜~などは舟勺5μrn 0 1を i蔵量として加えたり農

原H;主免勺 1. 4町、MIごえZる〉 。 艇身堂: 帰加物からの (n. T)反応生成桔種の妨害を

溜るために、 1 m/n~):撃の Cd容器を用い、立教大学原子炉のF21C照射子しで、 20 ・

-40. Cで 20竹間連中性子照射した。 ニ:(l;_空会員i.主主量位: 主に、 Mooreー

Stein法をB叉良したイオン3z:拶亀ク口マト グ ラ フ ィ 法 で 目 白 勺 の 悶 Nーアミノ薗愛などを分

腐量して〈回 1)、 E克幸院と間キ議に奮す婆女した。

|耐した糊〈約2mmo1) I 
l 

i主之丞盤1l'"企 rOowex50-XB(Na) 
100-200メッシZ

ザイズ:6<6x200m/mJ 

ヲエン国 (Na)鐸竃i膏
O. 2M， pH3. 0: タリシンー"Nに対して
0.3恥'"pH2. 6: アミノマロン僧-"Nに対して

巴03-llc"wllunknownl

図 1 イt;:学分直曜のフローチャート

表 1 .，帽で用いた9ーゲツト/民Jo系

ヲーゲット/反応踊 紙g

1) CO.COOO 滞偉

2) C03COOO + 1・CH2COOH 糟割匝

3) C03COOO + CI・CH2COOH 理摘

4) CO.COOO + CH.(NH2)COOH 曹司匝

5) CO.(COOO) • 鯖‘

6) 0.5M C02(COOO)./OzO 漕担置

費2 ・'N/齢lIt-d.系に制タ事生成明申蝕射ft:判事圏構〈珂}
【20・- 40・Cに担げ畠平均値1

ターゲット系 Gly一"N "NH3 切 NO.・なε

1) 6.6土O.7 52.6土3.7 40.6土2.7

4) 6. 7土O.4 52. 1土2.0 41.2:1:0.7 

2) 9. 6土O.3 52.2企O.5 3B. 3:1:0.3 

3) B.2土0.6 49.6企2.3 42.2企2.2

せんすbミよしひろ・とむらけんじ・ま曾たにたよみお・まつうらたつお
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表3 I :J N/;麟随一 d. 系に信ける代表~

相周回フラヲションの綱成也

13 
NH 

Z 

e
一2
-
2

0

一O
一O

--・司・

0
-
o
一O

企

-

士

一

土

o
-
7
一3

8

一O

一I

-
-
-
-
-

O

一O
一O

lN NaOH ---
1.0 山 l/nlill

13 
I3ly- N 

70 !!4 ・'N/マロン儲-d.系に必廿事生成吻咽蚊射11:;:判官l目指 (X)

図2 "N/I齢量章一 d..系の生成物のイオン交線クロマトグラフ

o 2 4 O 

[:3 ] ロ N__./酢酎-d-4系で守辱られた代表的な結果を図 2 に示す。 主な生成物は、

13 N H :3と;四 NO:3ーであってに義2-3)、 Gly一 回 N の政射イじ学的収串は少ないが

Gly一回 N が生成されることは明らかである。 この県で、 Gly一 回 N が生成される

反応として、次の2まえが考えられる。

回 N + H-CHCOOH → H一回 N-CHCOOH → 

R R 

目 NH2CHCQOH

R 

( t ) 

13NHx +・ CHCOOH

R 

同 NH2CHCOOH

R 

(2) 

ここで、 R=H、また、アド雰専のl司位体を12:別世ずに H で義iず。!'，rH:xおよびラジカルの

関与 という点から 、 長 引 芯 に 2)を、通常の有機台成反応く 3) と 類 似 合 せ て 考 え 得 る な ら

ば、そして、今事侵の系にお bゐて、民);(5(2) 柏署~与カ王メこきむげよらは\ノ‘、ロゲノm-菌処

X.CH2COOH. 荷量質量加えた掃では、 Gly一日 N の生成畳の明白粛な土留加を期待で

きるであろう。

NH:;o + X ・CH2COOH → NH2CH2COOH (3) 

差是2 に、目 N__./富国費--d -4斉もおよびノ 1ロゲノ笛惜貨を加えた系出専られた結果の平均値を

元王昔、 なお、ブロモ酎画lH立、申口 Brからの出+の妨司Eカ王メ亡普くて利用できなヵ、った。

G ly一回 N の方貿易寸イじ写叫史事の上じは、 E品正 3) ) __ /王斉毛 (1)) =1.  24:f::O. 16  

およU・E斉毛 (2)】

万引芯によって G 1 y-'3!'>J:;tI'笠ジ戒さ .r~ る ζd とを王子三してむミる。 し力、し、 そ行方署宰-9-'まかえ語Eら

ずし も大きくはなbゐ ょ う で あ る 。

マ ロン画愛-d4. C I:)2 正COOD) 2. を ・ タ ) ゲ ッ ト 物 質 と し た 系 で は 、 日 程 置C に

目 N H 2カ官結合したn詳のアミノマロン画変-':>1'，)がほぼ間濃いなく生成長聖れ、しかも、車屯物

質賃申車吉逼邑の会理I..gと貫主7]<.;寄主:衡の士場金で、 ヲ『主ミノ 77口ン白jt-一日 !".r<"D.1;J，c身.f(じ今主白勺叫叉当副とプに轡えZ重量

tまえEカ、つアヒ 仁講を4) 0 t広信史カ迫害ifJ可否IJ;さ :laと和吉占函じりJ汗もで主主、 巴手Ui(5<l)カ王辰之lil5正2)に I憂タる

す る であろう。 そして了、活是正l の結果ヵ、ら、溶;:H~:H令で'0JY.JiiS. ( 1 ) (む者寄与~カ苦労之容いと角碗Rで

でき、この角軒尺は酢酸 一 _ .d -4の系にも1盛用できるであろう。 立お、マ口ン融- d-4の系

に闘しては、反応支えく 1)および (2) において、 F守、 =COOHとする。
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1806 水漏主ポIL アィ，)治体国相系lτ あ，'11付 I~'金品刊支持鞠

(頃戒穴・化)0/トJII'i.¥色-荘司牟，1em長生

1 何言
葉者らl耳、国相反目rt1t学の対象と l7. 71<5創生金鳥~Iしフィリシ錆イ卒l二着 lヨ L 、中I~金属

の反比苧勧の観察ift7ていゐ・佐の日手化I3ケ金第ro回春季年会l二あ・L¥之、銅干ト.， (4-

tJ- メ今 lしピリデ lレ)ポlレ 7~ シ( [C(.((丁門PyP )14-十)ι 、産鈴子トラ(f-カlしポヰ乙7工

二 lし)it-"Iレ7i.ン(ll~ (TcfP )14--)下 1: 1の制令でイオンゑ吟lf;.物1賢、す同ち
[uλ(T刊行P)][l~(Tc~nl く同・ i ) Lこづいてゆ陶糊鳴s照射的障の締呆等Z一部程
表ltこが‘臥1意吃のイ仁''t令離のオ3玄l二改良左加えるt:t:! 1:: .上記の条lJ ら ~I二をの中 I~'
金品左互いl二女換し1三系、寸ゐわち [l~ (TMPy P ) J [ CIAσ'CpP) J (同 2) [::フいZの主主
中性手._I!llMiの『結果を侍rュので、主れら l二7いZ報告す令。

2 実験
2‘l 鍬 4ーの調製: 綱引:11壷伽TMPyP錨体1-;‘義金品の l司1={七J営製T附 p~ 
特級のI~塩素質剣ま 1τ(-;1:塩化霊鉛 k 左、 7K.lþ Z;~湿荒するこい工よリ企郎、 LT:. 0 Tc.PP錯俸
は.東京化が般の、控室魚Tcrp七、特級塩化鋼ま bl1塩化壷鉛左、 P門[11十む翠洗して企討
し手。 l予l得毛Il-Q)[Cu. <. TMPyp)]4十ヒ[ふ汀c.:PP)1'"一，為るい 1(3:[弘(相川)]~T t. 
tcバTC-pP)14-ーのお砲を場合可るこヒによ 1) ， [Uλ(TMVvP)1[弘CTc.-pp)1 あもい I'"J， 

[lv¥cmpyp)l[仁川TC-fP)]む撒'!1!:、密初、‘諌持続1紙.t.1司い之、をれぞれの静↓

粉末~t~r-: 0 照射中的試料の府豊左ざけ昨的、討~11-~持ライシ中で 10-4"" ~♂1るけ
稚度l二目見託して厄茶7>-rtL，l:.封入し正。
2.2. 庶軒: 線中性与尽射ld- 日本Z字、手力碍乾町JRR-l '):fの<ñ.~管(験中性 5 史
.s:ヰ xIO'3M./c酬なec)I二青いz3付問、ドライ了イ入?肢で行-，1三。
.2.3 i七月営少敵t放身拍排|定: 接?こ -1).:..ゲE抑えるf工的、イU約?偽証産前までド守イ
7イス中{二保存し?謝料を闇苛し、司ιやlLおいE‘各2t面金品イオシM かごいをれの
緩i本イ才シ謹め担停を令む、 9M NI-l4-CQ. - 1刊 NI44州-Eto刊の 1; 1 : 2 湯含;~;榔守10
rm1. (二落解し!と。試料浴R(7)肉 t;，.，..j_(言、 Nf-4'fl-物イオ;.-7;ë:換樹lt~ (ゲfヤイオプ伴者1)

のカラム/:.通し‘ i門r'>モヱ77)<"，[' TCrr'鍔i志都合内Jt-!"i忠縦し.兎11走誠4r.し?と。まE
8'1 の t削1-"[、 OH 駒陸イオシ~棋倒)指(IV\CI Grf:L cAo宮p)のカラム1:.つIr.~(で

COO-

ooc COO COO 

Fig.l [Cu(TMPyP)][Zn(TCPp)] Fig.2 [Zn(TMPyP)][Cu(TCPP)] 

t-Jがわきみ令・しょうじひヒし・いItT-=.TiJ1F抗、
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T門PvP 錆榔う~t全島イ才〉献立鳩山。この潟縦lニ、見れぞ的1:] 2帆?の1塩化鏑
塩化亜鉛芝含むlMr>-EニY1l<.l串'f1:(=担iれして官D. LT~ のち、 i歯車憧のダ主今 lしデ斗
才力IU¥ミシ酸Tトリラム(t.Jo. DPc..) 7k~容浪左加え‘遊怖の cJ-t ~ IIれ2t"のム E、

DDC錯塩l::L Ll1張.~i!::て >p過し‘ ，l浪のT刊行P 釘{特ドゲZ滞健訊料kした。ま t:. ざ
ら1-:- 8'1 の r~ε 、未悌仕のまま{色柄料ヒラ1\オメト 11 それれ渇佐謀れしらTJ (})~ 
三の令都創立、 [UAくTt1Pyp)][Z~ (TιPPJ] t. [z:ハ(TI刊PYP)J仁ω(rcp仰の両方の試料l二
.:Jk通1--問い T~o 古賀射普段使IJ. 、告e.(μ) 得体棺掛I: J. 会 γ，俄又仰ト 0 メトリー /:.ð
ヲ7..fT?1三。
3.続来及がJ考東
着目枝氏i<<sr_ To.bl~ 1 1:ホ寸。ごれらの1表代応、1:よ:

ヲ Z住じ~~身持鍬樺か:\各鋳j殺防の中\~‘金属ヒし
て見忠寸師事中令(管制R辛うをTQ.bIQ2.1:.何.

併仏~ I二71，¥Z I耳、いずれの試料の場合I"!色、も七る

k白併が続令Lーでいはかヲた側の鋒i本の中It'金属主査
穣しぴ号られる僻の才が‘ I1干〉シヲシ成分よ

1) t句ぃ傾向乏示し1三.ごめごヒ1"J.反憐置換反

~'I二おいて、 f晋穐される錦{向中 l\_'"全島 I=- J. d.反
応院の廷がかlJ.1)大きいヱヒei手段していゐが‘
遜能の鋼イオンヒ亜色、ポ iレ7~ リシ11芳干itn交
換も起ごすので、をの評価I~堤庇柊討中である。
~}Ztt I b'帆Zれ 1:フいては、いずれの場令t.壷鉛

が￡巳 b~続令していれ才句鏡停のフヲワうヨシ
刑制吾川錐{卒~~料、~ふりいふ')t郎、
R馳主キ lしギー業1二ふる{:p呆tメあらわれているが

銅鏑粍霊域寸矧'1の~~傘IJ い守れt約3~ 年%
の額{ばした{直芝示した。

Table 1. Nuclear reactions 

63~ ， ，64 
Cu(n ， y)V~Cu (12.7h) 
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Fig.3 Chemical Separation Scheme 

64_ 65_ ， 69m 
Table 2. Complex Yields of v~Cu ， v~Zn and v~"'Zn in 

neutron irradiated [M (TMPyP)][M' (TCPP)] (も)

Sample [Cu(TMPyP)][Zn(TCPP)] [Zn(TMPyP)][Cu(TCPP)] 

Fraction TMPyP TCPP TMPyP TCPP 

64
Cu 4.1:t0.3 7.8:t0.4 21.8士0.8 4.8:t0.3 

65 自己n 3.3:t0.3 2.9士0.4 2.1:t0.2 3.6:t0.2 

69m
zn 4.0:t0.2 7.8:t0.4 5.1:t0.5 3.7:t0.3 
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1807 

く緒言>

μc(γ， no<.) 773ι妹ドよリ生約七クBιの会最初ーうfケト潟

結体系L二おける反田t物品
(ゐ状化)0汁雄一丸山肘 'J¥ "1公也*司~;四長生

厳伽木、ットアト刈t学レニt;いて，画地子力、ら生九する木、y トアトムの孝動は/中I~i含
j，ょリ生氏、する木、yトアトムの埼令ι同様に興味ある問A重である。し力、しノ面oft子f，f.、子の
及~lt主連防、-z"J る桝(1Q\なリ中なく ， t::. Lえ("iハロゲン尿子等主面UiL子上してかフ4う広
場企ド限られている。したがフてG，晴子のみ秒、らなる有梅砂子I!tJフ獅体問先対
象土レ止場d令)if:: '7トアトW1t孝ムの興味t:t，中1(;1トJもの反抗のみて‘あ7 t~t いフてよ外
魚、セはとのような弱体t'，の倒立子席、子の反抗孝動周知二主主開くため， μc(γ，外ぱ)弘
妹、に着目してjí:.. ごめ反応1二着目し tご最大の班宙 ~j ，生成するの合可愛為~.、子ずめるこ
kてあ1)) 照射し k袋持のã~1L子炉ヘ"リリウム Lb安定必錨~卒E骨争点;しうるなら I~~ 画1.1i
H、ら主A'し r~ 78eJý，、子カ\'liJ;t駒~等ドよリす l吟ゐ土なる可制生命鴻在する.季実， 7
7 1:1うアニユ〉手、左対象~~眼奇抜殺を才17 1:: I 1~ tえ(;r・4同ヤ島鉛の71ロシアニシの場合/0
むいしzρ〆の収率て'7Seアタロシアニン市、主胤すると土が、わがy ているf-33悲州えてtf，
s-γ7トン数錨体てゐるBe.Gμμ)zJ At(，μα乙)3'Cド(a.c.a.ι)J) CoφωC )J友ぴ:

0! (~r~ìJ ノ Gø(dþ ->>f.t)J 等滋樹i し 1進的 78ωS脇村え率乏似てbt軟/考1主主
行7-r三o (ιf帆:デピ/(I:l;f J しメ 7 ナト苗~íiL寺-J db悦:デベツブ~Iレメ 7 ナト告も:(t争)
〈実検>

. 

ム五組 B乙(ωι)z.)AlC，αι叫，CrG似乙)JJCo(a.Co...ι)3 111f販のるの (1町二イじ
学製)を元素タ祈1:::よI)紘裂を成訴の上yきのままイ史l刊した。 ι。(dt#1.)J 及が℃。ω~)3
1:J工l'Lorq_.S卯功.字減、のオ「法 (ごよリ企丸、しy 絡受~，局t~，レt~.
ム長壁 t~働紋抑制鮒ld 定北丈孝/f(:、子核i!.手不可加を設の常子 Un tAv <:qtい)toMe-V 
Lこ命峰した電子をPtコンパーデ-~こ当てて待られる制鮒丈射株主照射i三|羽いた.使、射t糾
I ;Jをれぞれ fooりf 照射時間I~8 '"'-'1時間て';bI} ， 照射す体H;J.i令室意影え下てがFしF
-j 30・d抜を維持した。なは単純手t:1電子側t:::JJ.l株主防ぐため，又ウィー7

0

マtキ、7 ト(ごより除宏した。
3. Aι穿令離及川文身tfit芳11定 争試料t;tイι学令部直前3てドライアイス寸同基存し氏。分
保IJ，7 11 t:J it， J t，.ム主務媒上してアルミナカラム7uマ十 7・ラ7ィ一て有17た。涛媒1.1氷
冷し1・市ラム(ゴラkのシ'VI、γ トて履?た。涛媒寸lこ1;1:担体色してぢどちイオン， '8e..初体及
びそれぞれの中10金為イオシが令まれているが， "事媒IJあら市、じ‘めネ!i手それぞれの戸Pノ
ール港夕食主訴醸しy ごれらを極くIV'-tずフ7ロロホ，t，ムド加えるこt.1二よリ均一な6の乏
梼悌しk。担持議定t!13e:'t: 0、114-似判。l!J.)AtJ+: ().、114似仰.l!l) Cr!+'. d‘之主判制。1/1，
tr3+: 0.よな判制llt)~e..(().((J.c-)z ・:(J、 z.t- 判明dliF3ιくdt制~)z. ': tJ.、z.tャ川IfJ 

れ(db~)之:。‘ZSm怖J/Rである。下乙の犠i本i主要奴『あるのてあら台、じめ瀬棚ね箱
き}史会(ご芳離するうttJ.t-t~k線、してι、いた。放射白砂民Lこ|まれ(u)l導体殺虫諺五市

おきゅういち まるセ?lやすこ t;、がわさみ・や しょうじがkし いItt王ながL
、
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い， /~脅輸の放身t~μ晶体Ms~'のみの放射能主|司ーのジオ〆十リ「ヴ岐し J タ13eJ鋭体の
収キ~.l盆した。
4-. ~ 1，-サr 臭駿イむ字句¥説中y 生氏、し(::.1~-eL十イオンt"13-e綿棒kのMて阿イM校換
反応*咲i::Vうる，その稔展段殺')I統制ヌキを正しく湖面するf三めlτトしーす一安殺を
え171-:'0 '8e__20十哲4れ-tV，713ぷ十クロ tiit...ll.ム芳次主諒間接ιFこれを氷〉令して fOO例，r
d) 'B e-~~件主新干し作。この港ぅ投球的 l :Jl1掬古都千州都ほく 161 じ才汲て;悌U，芳慌
L.-，伺似枚接辛tli-a.した e

く結果及0~集〉
トしーす一隻恥結果 713ezt，;(才シ1'se.(a.ια乙h，13G(J.p骨1)ZJ 73e(dbm)z舗のi司

イ立体交換はl 股射試料の少融制初下 tìtlJl ベ/土‘たらす書祝しうるこ bk'\~刷、 t;;::o
生氏、レた 7Be 縁体州足率を表 1~こすミす。ア也子 Iレアセトナト厳林について比較するt.，

Co(acaι)J の佐た‘けれT融れて大芝いこkがわ命、る. 31:::4也のゴ/ぐ I~ 卜厳体制、な')大
き似主主示すご凶雄挺された。 b倒立g面イ剥離をむフア七テルア乞トナト錐体J司，t-(".
比較するιH燥しょ GD((}..C().乙)3> Cr-(似 ζ)J> ItlGαcα乙)の1'1鮎なァているが，こ
れはゐ鈴体制じ学的安乙定皮のN長，i~こー荻寸るようである. V 

インプラ γテ-;..-~ン Lこい、て) Co初体利也の同系統のお体μtべ‘でがIf，融れて大3
い錨梓収率'kt-るイ'Mt羽~Iご bみリ I 1ミιえi工;劇的ラシ土アセチルアセトナ十治体の柊
揃γ混Æ}~ミ五対象 kするブィ γ う/ヨンイシアラ〉テーションドj.;、げる/PJμ の結刷嬉主の
根付根~;[れている .4)
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SAMPLE YIELD(%) 

BE(ACAC)2 11.8士1.3

ALCACAC )3 8.7 :!: 0.8 

CR(ACAC)3 16.0:!: 1.4 

CO(ACAC)3 68.9士 3.7

CO(OPM)3 40.3士 2.3

CO(08M)3 36.4士 2.9

〈今方丈雨天〉
1 )う1'，荘司，う杷回y 第27 回放射~{/狩オ総会

予稿集， $'4-く/ヂ~J)
z) 升，~可 p 相，&， ，河町 p 核J~'称号併良~，

.&， 24-9 (/983) 

3 )うザ，*可 p 相lf-，予想回， 198-チ塚本平井回
隊化学会議芋右~} 07AJD 

4) H. MU/1-h6/J o.nrl r. R..v.-cUto-l.J..ノ

/(().J.ふocAふる.A-cA(}...-， 11 ) /1ヂくt969) 
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1808 シリザ}レゑ乱~ 11ffi.為 L(:企島銘体の犬λパヤ7戸川ワト jレヒ

古いソトアトムイL学
(実丈獲) 0五重4~あ戸級品目1'$ .蓄え健二

1.盆主 飽持表面川政しがも掌玲の坂官島、古川・反長;の有ヤヲ 7ヲリゼーレヨン IJ.工芸1
的・今城:/d!t-急行lて窒_l..1"ぁリ，参近j主呂主集めて {Jる。;続 7，1梯 f払啓的手渇叫る表
面，(r/~穆の局者のす首M主主〉皇;f<_.すパ‘く，シ'}カゲJレ系畠仰はし士企fL(欽，フ)1"‘Jレト)
錯i村義そっけ 7.I メ叉幻Jバべ〈〈;字才-必丸渚ぐ伎毒欽失幻)工す、、ヲ7 ト門アト~4/，化L孝の叫寺5或玄(つ引J〆\"切‘
わマ足苅司索悩守わフτ主た J、。」砂?面酌l昨手広桑鼠琢.平和玄均ヲ、句究1径重の裏凡る4幸穆量 ηシワカ手ザψ‘:';ルレ左収
j迄L咲巴ルし， い)ヌ(アセ今jレア色トすり欽(/lJ)'t J:v:'コ)¥";レト (11 J)念体(民(a加 h
CO(a.Ca.C)3 ) .1 トリス(べ、νフィルアセトすりコ;i')レト (111)錯持(Cð{b'ê{)"C)~) 左吸峯
事Zし1こ吾川1/1， D鴻錯縄の同様、リじな臥・め表面~J._築、必ずる依舟~~I為 ig
~ I J:. ~f. ~ 2:1lをの効11'tifj的手法リソ局安を竹7 1::φ7号践する。

主主茎墓.1)0;鴎き4婚の誠勢L 1.“bC>句

、判}附台可jルレ (ω七t鴇毒色事珠長fι4以1:::"“:"1"1-‘'/凡3ゑ1寒欝段‘)t金義錯体恥mパレtゼぜ三ざ‘し渇ラ捉恕主 2引Ioc. 口tτず‘酔‘¥，ふフ5ぜるご

r r:κtよリ"ロE鴎為誠持主梅識掠民L斗L作立.二の辞;銃撃に叫J語、日鴻』行附 7砂川沿7した
。減量の落、iあさ見交れ金j談E体主七七色併すして行フた.
2)川 Jぞうアー i<̂"ワト iしの翠j免.円fe15ffllJ会凡L1::. Pe (a.c aι)3 1: ~鴻し fr. q稜
令シ')カゲJレr:フ/)τ，、錦の減τ‘耕協議友(ワ !i'1<) J 下、ライアイヌ渡(1守S
1< )) I室温(之守今ド〉ずメヌパ々アース々7トjレを者iえL(-::..ドフアラー丞友今季宰に
la封殺開 1)1: 0 

3)委主制生吾受容射，ィι学分誕れがち胡刊を治史(才、ットアト 4ft!;釣り手三孟).穂々 のレフ
カザ}レiくc.fJ(()..C.a.ι)3毛しく I-;). C() Cbcac h 1113民主セセTこ言問主協九号J骨、付祈祷句
γR.lザバ立郵7・函乾試耕矧r:.マノ ドヲイ 7イスキま:r1-f;; /7) Jl珪 ("_]OOc)τ'/0

J持南側4野照射LJ:.tI < フれ透友ずの 1'"'-'308船爆fJ の俊樹~íJOO点
iレムーメヲlflし(50 : I ， Ct/ .. +キャリア d 入〉退会議敬lこl彫もさ玖-p)レ三ナカラ
ム7ロ'1.ト 7ヲ
7" r:よyC。
銭体フヲ'}~"3 
v'走場穐し，警

のμ Co も主討
議ι1.N()， 1 (T1) 
レシ今し J ショ
てノjJ勺ン9~r: 

よリ3列えグセo

')ヲンシ 2ンを
，1<.d'j f: o 

盈1. シクカゲルのは表面積冴桜田先生れ Co{，ιcac)J "J~誹o梯曇

シ'JT.1'..!レ t城西積干」ム I _.，骨

の丞E 司~ (帆〓'8)

A 

AB 
8 

1D 

b50 

5CJO 

+50 

310 

量!筆宣・ 7・)ピゾンイι手kk.の珍}b;~1定/-;よる. 紳 10同a.i= ((00 t1 ) 2 • 

..... .. Co( cua.c) 3左ヲ.61:1少の.VI勾多分cJ-t伍袋三iた，

さ対 {Jわけち.対'1やまあち勺 .ζ持fJ1l'(:.'tし
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，'1 .全色事~t発撃.1i重晴し 1~ シリカ >j')レの急宿命!生靖
t.. {'(){acaC)3錯体の全容'00.鴻量lニフ IJ71急今れた
銭其E系1r::;J;9o令答。ロ践をl立与を路線l!:21
()c t場j;E.し，奇れ壬 7シブ三 Zア
角亀釘ゴτ@話泊JC白@ιωb回20.ωtο〉ヨわ/f.良忌(aCA-似 C)3 の持‘仇tれ1苛千‘dれt内ン

ワ刊カヲず、J作レ iにτ対する坊告包駒和F民鴎急4量量J志Cω。(()._，似C乱a..c) 3':にこ対し
11それ可Jh_主持1J~ 111手河じ鐘主詳した。

アヌパ勺 p- ス々ヲト tしの線略的芳主主佑こ為，位。ォr~j
丞図 1，ごf・jo言説狩tJ!)ヲ Fをどaca_chまAザシソ

予す}レに嘱3与し1:( ()・()t r x /0'-3帆~/J) 告ので
あ ~o マ~J<め1. /マワトiレのささt略}ユ陀(aιachず

シIけが糸音量.1::...1'羽子レベルず鵜航れて 11る二

之を言、没する滋鈴方分裂"E.~角レて{}る.ま fτ締結の
j._:!! 1i:-J鋭多〈羽生J1'A.ヒ。レーキ告3相互作}事付3必
要ll/~草委3もずある亡弘主if， し，鋒呼タ手乞シワタグlレ
級。相互f矧夕、駒場・): 'tを支引いれ
事1・われる@

i誼2/国3JこCo{.o..，cαC)J)Co (bza.c) 3 -tリカ
ザJゅの 60CoげVシヨン徳川鴎量{象画韓友〉
1Kt羽生色そ1';す。いずれまか追綬射レ 25"・C 7'、放1-
~ r~ t.減問γあち，士官、し r 0 fJy.聖J のチー 717ドラ

イマィズキ玄:rl?$.;鮒上 i昼夜ドラ !li'1文中ず保存

し f~ もの γある。向錯停/Z-合 f} て「。 針金j 勺Jt
レシヨン 1"3-シ付づIレd練 JPJ1.誌をJ:7)' b'J-} ') (J. 
くtJ/茅0]"1;'J 1: 0 数β}簡の校再ののちId-/(/ずれ
の場令を 'JjンンヨンI急増力ロレ， 60co(オ、ッり?ト
ムげシ1/カザlし急言語口勢拡散L持もおして 11く亡

'{ -þ'雑草子， t れふさわ』寸のう餓!í;{4:，}J/:主 ð) ~jc--}-Idl
~I} 力ザlνの毛並J:: Iって I/{i')特徴的T、あ事こちが

わ外。知手同むかけ lD聖t"r<1綿魂!Lr:.ttO1
1 -; J: ラ rJA~旬にあるゐ〈会穆与dをのよリ J}' さ‘ J 号為
~'))1 1'3 8 笠 i二お "7J 手 C()ζIJ.. C()...C)3/ 。ωZ丸山
内務仇之江秘鳴り 1)ずレシヨン俸を吉・し，!J~家
系1P‘17"~ l'ンレ2 ン{毒の~'l和あ JI 川北タが秘めり
れ士。 二点与の争ゑ6与制執昔ι・鼻緒念品z呈乙来.@J
4丈君主.め和信，につ 1)1}年奪，約守ラ.

幻什，NI5ht唱LJ?t cJ.. :1. R.伽~fMt~. Nud. Clt仰 .UiJ. 
12. 63 (1守宮S)

五吉井IJ eイも す'iC>春季拝令 ( /98"5. Apr，家主〉
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2 ljl/. 1< 
'00 トロ主治:.~:~:~とん..，句町、 .... -.;;:t~;両町中;.;...!""，巧子制

可 f

f8ト~.
r、 l
、!:'. 1 1'15 K 
ど ， ooþi'喝唱え旦ヤ~~. ..，..:JII"~叩[ØiW-r
- I ";.，~.九 'M':;~

品|¥:〆F

T対 ~7トゾ
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fロ.，4-ノ o. .48， d. B， <> l.D ) 
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ま( ， 
乙( ~.- 0' I _..0' 

hlH，O A'h・
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1809 スつt~;;べ激化合物ヒ去 IT 3 bLi ( hJ~ ) T良時y-O¥Jtl学的如来

(者~È丈蝿)0権藤蕗妻、裁豆梼犬、小島投手、向田元己
i依併輝敬

三以ますに、勺ナウムE 舎も寺霊qη4ま去よ~スズdじ令明ヤリチウムイじゐ吻芝或合しモー
卑Mじ合物1'::つ h 芝、中性2与野島捌示、.邸宅内て港二"3 .5 L;(.h/ぴ )T艮品、伊伴う化
学tiÃ肋果 1:: つい芝、干~~ s.，..苫ヲローブとし之、メスlぐ17V-0丸本1::J:リ唱M にし三

き色。唱に、;"".:2-町7酸車内場合γ1;:):. 6L/仁向ノぽ〉下及克、によ¥) 弘、ヲ椴差が、放射

線タ僻し、 ¥PI\J金品が.1I.Ã;さ似 ~I傾駒が顕著-;(J; 1)、 l i l"~さまな吋む1t糊さち L￥ら今
¥1J L /:lζ03 E~昆令弓 3 こと I:: ð- ~~-=t.;， 才、Lへ3 ことがÜ1 Þ' フ五。しかし.セ，、〈均 ， t，OT
反お 1:. よ溺更勲練労併句程喪ゃ8元で似 3君寵\~、マ貯金属 iコ町主司 3 、両IU立手ヤ釘イ;r
ンの穆類l三歳4しミ訴リ、こ収まずg_ シュウ酸以外7問、 リナウムイじ命吻五諸革命し 2ち

¥p貯金義〆還元〉さ以 3場i_G:、 lま主んど崩者11三れ7dT¥ク 7:.0#)折t-l'は、 L"tH(.eq-t>a.) 

守リナウb..AvO物正森角し匹、ぞ厳飲(H)塩ャ、クヱ〉隊侠(l[)錯侮示J'I/
L I~ょ ζ2. /)11 I L/~之 ζ 03 I~ フ、、 -z \f性与~耳干Z材、\メス lぐ171-ス/マワト IV C\~剛史、

1--' i'V-者?に勺、、τ¥<J、 'Lt (れノ (1)1及志、¥':.，-:?(~I~危こさ仇Z 吾首5、 1::: っ、、 2 、
ヨの者稗m静明互試み E。

千陀+.腰男ず母、~殺丈字-，..手 1JRr悲肯勾了 R ¥ l苛A-J[笠原ろ夫弁明?、、、¥ft王手宋貴重義
l京、 RSR芸し(b， ~メ w' l 机/sec.c州t ) およ'lIミ f~与し( !、今メ Ld'V¥ /らec.cm? ) 

苫申、h、T=-三。

| 載軒ぽ、え諏隣草諌誠言の材芳三或去τ7冷令成レ、 ￥守r削 H患勝更挽廟犠.
忠叩口U叫品 . .'包 | 魚糊奔室獣峯逼赦度才、誹偽私し、メス l〆ぐれ仲肘ウ付7了一ス々クトル

司戎k侍主司皐ミ三過晶1夜襲初手持費児し?丸

Irradiated 
Sn(edta)' Hp 

C 
O 
vl 目

帥 1. .I"J~・._，.，....師、噌 .._ .....，....仰が'."'.........~..日'-
-・吋、..~.

長IUnirradiated ...-.... ...... ../固

とILi (Sn(OHXedta)) ・

~ I 'HzO 

'J"_""-'I~'.. ‘"，"・2 ・ M
Irradia ted "¥・凡: Jfr・.....
Li(Sn(OHX，困la)) ・・

H
2
0 ・ e

.:' . 
-5 0 5 

Velocity/mms' 
F ig.1 Mossbauer spectra at BO K 

(thermal neutran fluence rqte: 
)2 -2.-1 

1.[， xlO"r>cm~s' ， 6 hours) 

己~
。

(S It1 Ced七α)1、H~O L'ì (S 仇 (OH)(:唖~e\t-ωユ、\-\..0

め中性与懸賞干両織のメスパウアーヌ々クト l~ ëE時l
1:示90 (S.，..Ceq切刀、H.2.0"1'な、刷、日展射に
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1 B 1 0 57(oCI2..nH，..O (n=2.6)中での後遺効果

(滋賀医大、 CNRS Strasbourg ) 

0小林隆幸、 .J.門. Friedt 

一般に水配位子のある無機化合物中での核変換に伴う後遺効果は配位子の放射線分解の結果

守 、 り
できるラジカルによってひき起」されると考えりれている 。 FeSO~'nHkO (n=0.1，4，7)の T線

照射実験では、できた Fe3tは

ム

-- -

F e2.十 +OH→FeH+OH- (1) 
、噌ぁ)

という反応の結果できるということが明りか仏なっている 。しかし、核変換に伴う後遺効果

の機構はもっと複雑であろうと予想される。そこで本研究では我々が数年前に提唱した r-X 
のの

線コインシアンス法' を使って CoCI 2.・ 2H20 と CoCI~ ・ 6H 2. 0中における後遺効果をもう少し詳し

く調べた。

[実験の原理]

台
7COのEC崩壊後約30%の確率で K-X線が、文60%の確率で K-オージヱ電子力1放出される。

K旬 X線放出の場合は LまたはM毅に一つの空孔ができる。ところが、トオージェ効果が起こっ

た場合には二つの空孔が L又は Mあるいはしと M殻につくられる。これらの空孔夫々が元とな

ってさらに外側に向かつてオージヱ効果が続く。従って K-X線放出の場合よりトオージェ効果

が起こった時の方がより多くの低エネルギーオージヱ電子が放出されることになる。そこで、

もし K-X線が放出された時のみのメスバウアースベクトルをコインシデンス法によって観測す

るならば、低エネルギー電子の影響を通常の方法による場合に較べてより少なくすることがで

きるであろうと考えられる。このようにして得られたスベクトルを通常の方法によるスベクト

ルと較べることにより、後遺効果のより詳しい研究が

可能となる。

[実験結果]

図 1にCoClz・2Hz.0のスベクトルが示してあるが、こ

れらは単独では三つの成分を仮定することで解析できご
z 

る。しかし、それらの結果は互いに矛盾するものであ日
← 

る。そこで解析に際しては次の様な制限を課した。 を
Eコ
(f) 

1).コインシデンススベクトルと通常のスベクトルで EE

は吸収ピークの位置は同じとする。

2). コインシデンススベクトルにあるピークは全て通

常のスベクトルにある。これは通常の測定条件に

はX線放出の場合も含まれるからである。

3). コインシデンススベクトルの線幅は通常のスベク

トルのそれより小さいか、同じである。何故なら

こばやしたかゆき、 J.門.フリード
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VELOCITY(門門〆5)
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コインシデンス実験の条件下では S7Feの周りの鍋傷は通常の場合 50 

に較べて少ない筈であるからである。

乙のようにすると通常のスベクトルとコインシデンススベクトルとを お

同時に矛盾なく解析できた。その結果得られた各成分の相対強度を図ま

2に示す。白い棒で示したのがコインシデンススベクトルから得られ]50 

たものである。図中にある Fe1.+ (けが通常の吸収実験で得られる筈の E

ものである。

[考察]

25 

Fe .2.+(1)の強度は通常のものよりコインシデンススベクトルにおい

ての方が大きい。これは低エネルギー電子の影響の低減を表わしてい

る。他のピークを説明するには水分子の密度と Co原子からの距

離との関係を考えるとよい〈図 3)。図から分かる様に 2水平日

物に於いては第二最近接水の役割が 6水和物に於けるよりも重

図2

要で、このことが 2水和物に多くの成分があることの原因であ

ると考えられる。二種のF'e針のうち一つは最近接水によるもの〉 1i
o 

CoCI2'2H20 

で、他の一つは第二最近按水によるものであろう。F'e3+(2)の 〉、

司 ご10
G・S.はF'e3+ (1)のものより大きいことを考えるとF'e3+(2)が最 5

百

近接水の放射線分解でできた OHラジカルによって反応(1)を通 5 

して出来たものであろうと推定される。この事はコインシデン

ス測定の条件下では低エネルギー電子数がおよそ半分に減るこ 00 

とをの考慮すると、コインシデンス実験でF'e叶 (2) が殆ど観測

COCI2'6H20 

5 
distロnce(AJ 

10 

されないという事実とも矛盾しない。F'e計 (2) は第二最近按水

から出来た OHによってF'eH が酸化されなかった場合のものだろうと推定される.この仮定 t;t

図3

F'e計 (2)のQ.S. j)I f'e2.+(I)のものより大きい事とも合致する。こういう場合はf'eの周りの対称

性が低くなっていると思われるからである。 6水和物では第二最近鑓水の役割は小さいので

f'e+(2)の寄与も小さい。 FeZ.+(3) が出現する機構はよく分からない。

本研究によって速くにある水分子が後遺効果に果たす役割の重要性が明らかになった.又、

コインシデンススベクトルは、複雑なスベクトルの解析に非常に役立つということも強調され

てよいであろう。
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てるも低減、場の，$11.4-十やS干戸の/h.:t，，¥与ふが

多少認められるがI '7 Iぺまで良いフィチ-1:/7"を示

Lてい3。アイソマーふアト lま7Kて"0，2.，明例J会

673 K で0， 1 判制/らであ~ '" e2
♀Q，まスヘf7卜

lしの主同称性l二より -0・s:to，之ム川と推えき

れ3。走Z機抑成場の大きさとおりの半イ直ltを凶

3と仏(こ示す。

1:'02 lこ実線で苛、すよう L;:bq3 KメとのTDPAC

スイ 7 トル1.1単一の ωしヒ ωa て宵勅ぎれà j;'~
これ主リイ乱レ1:;昼/支で'のスヘ07トJレでは勃足すべきt，1古

来lまえうれ fJll" 宅こで、ωぃヒ UJa(こfウス介

キをj及主Lて向T，f昨lれ (--iP3走抜):)ωι(二タト耳F
在十手正~てもヲビ:2f直はあまリ 8きくならないか.ノ

WQ.( こ分骨を持1三仕 fこ場合羽足すべ、き向果料専られr~
最もまい結果をふえる ωaの中Aωaのi直径)sれ=矛、

す。まれωしかb季語、れ fミ/tp~~刷局坊を 1i1 31こ付。

11/ I-n (/) E. C..t.車t.1J:.JI'cJヰ支の作Q{ご仰をふえ/

よリイ乱遣をてはTDPAC.のスヘ。7トJしを(fかしてはタ

ものとえFλ られる。 II~S1'l;t:支 l 功、r} 3 ょのÆl皮の e2.~Q.
のかろがリ lま単l二〆スパ、ウアースヘ，07ト/L，.の線中らか

1< 3がリモもf::..うすい jJ'ない(111 り。臭際 f~h昆(:ゐ、
1000 It:5線中の t~久の一都I~ ε2~ Qの舟4干の中の増大ヒ劇

団仏 ilqSb→I，qs竹罪史メスパ‘丞Lてい 3ヒ芳えられれ

ウアースイ7ト11..の子I勺線中 ユ仙の結果から川'sh→吋n.の枇メスハウアースヘ。
I 7トルヒ Ul工穴→，，，c.ιLのTDPA(.スヘ1'7トjレ(:::尾られる

EC境変のo.fter-effedδ の尾治、け上の^~な長は
(1) EC士重竣 lむ切微細 hfi1i署よリも e2.'i..Q (二大矛なφ

やそu.~ Jシこす， (2) Q2~ <d..の介平和本メスパウアース
ぺ7卜jし(::.よリも TDPA(.スヘワトル{工大きな移智

を与えるためと布告舟きれ~ ? 
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1 B 1 2 テjレル酸化物がラスの /2'?Te荘光)-スJ¥・りア一知阜、

(寺;大黒き沖)0う函叶タ五・普 fち珪・前回金

〔目的〕 不規則ij.積金五もつがラスボ'}ス"・ゥγースぺ7トlレ(-::.'1:"0)ょう r:.7R吠するか

は嘆吋、のめるとニろで'める. 政4仁卿がラス出穂々のあ寝込ィ;干ン之買ヌ')id__;t;、こ'r.'e.::f.11用レ

て、赤抑制之レとのS7Feゃ I/
QSYlの}-ス J¥'ηァ一知県の賄事E(苫数タくわるb'i‘母材料支tl'¥

白身の fス 1'\' ゥアー初穿dð. 董L当日観~'J被穐o\;' r，p' f:;めlま之〈ノど・什IJ.~Jれていりい・ 可

能性ヒレ之、テ 1レル重量作物が、ラスl二台lT~ ，2"Te.のメスパ‘行ア一知県ぐい、りものであうう.

v1J' V ‘ 12~Te uS'..s- ~σ) のメス}てかアー初穿;I尚早和夙く.IID閣を宇品州、さ t、T':::.df}. 

構遣労待合性I~閉司る惰鞍乏得る {::IJ 不通で・める・ 本碕~I J: I2&'T，ε 何，n ，2QT，色 ~fl.<j I
の核'&Jた"~1rJ聞レ I三 12 '1Te の発実:_}ス 1\‘今 7 一勃早乏叩いて.テ 1レ1レ酸11仁助がラスの穐主
や結制民明らが 1亡する間的で什 t~ ， T-::. 0 中性主回:trtむヒC'''f.専らd¥ている手持ヒ比較写

ることは喫叶探い.

〔長験) Te02.はそれ白停C"¥lゲラス l亡ならねい. そニ Z 比較的よく苅駐され之いも

L~ 2. 0舟 加TeO::z.がヲス l三ついて長駿e.HIJヲ T-::.. Te02.のずラス忙耽聞はしら0濃最

前日¥M'.Q.70 ~ 30刷。仰の睦回どあり‘訊科ヒして 14阿oiJ.ヒ30"""t70しら0合相Tεれ

がうスモ童メノピ. カホラス 11L~>. e.-03ヒTe弘之内Tたの乞1レ比で和合レ‘生民咋Z"港陣‘レ、

組板.t:..r=鼻冷する乙ヒ1:'より調態レド. 茨噴色 Z'釘月ながラスtJ'\・4尋ら~\.f-::: • ニの時十

約 300 剛~ !:.寺、犬Jff.3-オ(I<UR)のJf-民輸長官(型中性J問、 2x10ゆれ!()N¥‘.s ) z" I 1却司

中4主主蝿穿Iするこヒ 1-:::よ')12'1Te杓 10例。:之得‘ γ55L3尿ヒレて聞いI三. ロ1.&.4実体は

No..I2Q工の No..，.so.3'ド海来tN l=.N社よ l'晶入)よりふ.(/2.qr e_調馬県して用いf-::.• 厚さ 1:1

10剛容/ι.K1，2.I2.Qr zドあふ メス 1'¥'匂了一知県の制定11. 't手早漁 .11&)校体品l三77Kゐ，ょ

び 1b K 1三定i¥pレ之、孟鳥の方悲Z"什匂フ r-::.• 主九島γ得 (27.g~ e:τ) は 1 lMt'¥t Na.l(T1') 

シシチレーショニ守跡見邑1::t ')検台レT-::.• 得らHT-::: スペ 7 ト lレ之首長、l 、二~.泡<:，J許可し、

メスパ・今γ-J'.ラメーター(回斡待合定数te2.Q~) ，咋対杯史拡{句)・事住体シフト (8)‘

保f島(2.1"")q ど)~ポめに

〔結界:ぁ、.;t.r君県J ~文頭 1::: 16 K Z'得ら H[:;スヘ。 7トtレEあ可 . (0.) 1: Te02，桔晶、

(b】11¥4抑止r.しらO-Te02ザラス， (.c-) n 30附 L7-L~ 2.0 ・ TεO孟?グラスどめる . 12qTe 

古，¥"(3-踊集レて主じ T-::./:2.Qll;l: .基fidAK態がけh.うず i伽与が:貫主('27.gReγ) l>~・ 5/2の核スピ

ンともづの Z"，即在能キ(.e，Q) ヒ位争句白乙(εも)にの相互咋用¥::J:I)それぞ4¥4本ヒ 3本

~レべ lし 1:'問中島府梨苛る. 主効確キ (H嘩労)よ')1[ ()~、卜ざい場合、 2 本の岐刷呆iJ\"鶴

遭'1さf¥.引吋.¥の地方l¥tJ レフ同フシピゴ‘lレタ"シi~較の 2 主任 Ic副主に比例司る. 句。""A.

きい場合1a: ，回奇相互作甲の}¥ミ J¥"トニアシょっ明い、 TJJ:う 1::‘a-1Jアレべ・』レ聞に現/合

併をl)， 12 本の其餅手前観測さ~\、 3蛾比も吃州、さい時ヒ黒 TJ ~ • 図 (a.)の矢印¥1

"'Z. ó~大きい場，合l:: 理A:> 4\. るい12.- 512.)盛今1::Jる新しい吸収保zめる. 事E綜¥'il8本の

ピー 7τ・最金比三竹り， T三曹檎曲保守・わる. 長釦仁I::J:， 'H号ら 4¥.f::Jでうメークーの値乏

さがいひろレ・がむレんを?う・ま之ドψr-::.o、
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長lえまヒ的ふ ワマ K之・・のス

ペ， 7 ト lレ~:t吸収量þ'i‘ケロい ~'r)

で.本物的にItt閉じて・・めヲ T二。

なあ、.スハマ 7ト1レが今後童効果

Il包ら机「品い.

ニの署長J:')日月らがりよフ l二‘

がヲスt仁苛るこヒ lミよリ、まT'三

)71レカリ企黒川・炉、程、 e:>..Q%・
1..8の値11小さくなリ、 Te

}ff3-の周リの対枠l~l ;t iもくりリ
イオン性も噌天才る。 レ6、レ、

持暢1;1:色敢に噌?にレ，レザ色両

側'11二什くにつIf¥.て戸くねる(事長

て'(1CJ. ， (3 Z'事わ司). と<1'¥.

11 e-Q~ ・吃.ぁ・よぴ・8("::ダテ可pó\"

める乙ヒ乏彰司唱し、ずラスピpz"
11 T.ε昨ふの周りの場吃1:::'砂布
b'''Jry? :::-~二芝寺、している. ニ
れはがラスの崎徴ヒ言えるで';y

うフ・

15 10 5 。R
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VELOCITY(mm/s) 

図.Te.02.f.t晶あ'より"がラスの /:;z<jT'ε燃をLメヌ Ir今アース々 7卜1レ

Mossbauer parameters of TeO~ crysta1 and g1asses at 16K. 
2 

Tab1e 
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1 B 1 3 超イオンイ云導酸化物力1ラスのメス I~'')r -介it11会的研記

(九大型) 西田哲唱 0緒方遁3 高島良正

tt¥ラスはi量常絶縁体であるが、長1丘非常口息しも電包伝導度左右寸るげラスか、調製され鵠

イオン伝導げラユヒo!fばれ乏しもる。かラス fJr電信も伝導庖左右する場合イオン伝導力、電喜伝

導のいずれか L'2よるちのであるが、この 11ラスは AgX(X=α.8η1)ヒA9.0なSぴ L'!8.03 (あ吾

L 1 l;;) P..Os • Geo.事)力¥t;ぽる 3ぽ介糸の蹴化糊げラス("$Jり、 意尻イ云主義 L~ハロザン化蜘イ.::t
ンのt丘情Lユ存在する Ag+イオコ l2よるイオン伝導であるヒ推定芝 hZいる。本研虫， Z'l;l 

Agα司メ\gZO-8， 03/~ のがラス左調製し、 メス}¥"ウヲース N つト|しと DTAの:11'1fÈ.な 6 ぴ l"~r

線照射後のメヌパウ 7 ースペワト|しの剥恒左行宮ヲ 1三のずをの結果巳づ1..1"z報包qる。

[実験] 対ラス試料LJ~i(要時組のAgα ， AgzO.9.0 3 むらび l~ Fι03左精粋し、車会鞠左白金

るつ lぎl2入れ電気炉中納lOOO.ct .3時間5容融後急=令し Z調製した。げヲス話料の組庇l;1.

Fe203:'農産左1troi'Yoとしz.AgC1::，車産かいZOmolofo‘30rr%/o白日ぴl240molofoのゐシ 1)- -;，' z" Agz.O:農

度左 5rr%/.ずっ変化ご色日。調製し白金 Zの説料tユつい(DT Aのー刻史き行G-1..'、=患綿蚊

左用 1..1Z調製した ZOAgcQとjOAgc.eシリース"のガ‘ラス lコつl.1 -z 目、室三量ずメス I~ウ f - ]. ~ 

ワト ILの剖患を行 t'、f"2o 受口 ZoAgζ2シリース'‘のげラス lJ60[0-r線照射(I )( 10
6 
R. 1)( loq R J 

!xI08R)後.再びメスパ‘ウアースペクト lしの訓宜主行守ヲ T:2. ま5f6昔包むと亀尻伝導恵の

到定(直三乱三五)ld堂孟zい行ひヲ色。

[結果と考察] メヌパウ7 ーヌ々ワト lしのさ男IJ史結果左表 1口元し色。得 6れ1売スペワト

IL 国会"{1組のダプ L'Iト力、日 民、り‘名メスパウ 1 - f'I'ラ..J.-'9の値よりユの対ラス中?

般が四面体持航の 3イ勘のイオン乞し Z存在し‘網目;構戚イオシである B3-tイオジど l司識の捜

士車中にあるヱヒカT‘わかる。 20今αシリーだ で‘LdAg2.0:J皇庭州、 10間付。以上 z"， まf:!30Agωシ、

リ-7.: ，"lJ Ag'2.0輩庖か、Srnolω人主("要性保シフトならび lユ四極伶裂の急ろ敢な説JケヵY認めら

れるユとから、 ユの組fj'C_付近ずがラスの嬬1iIJ. A芝ひ変化力T生 1，:' "l ぃ毛ことげLh1t~_ 異

位体シつトの誠lケ lJ~快諾のイ立置 t' の S 電手忠度の増加、ある LI L"J熱振動の増九主意味レ、

四極令裂の誠lケl1鍛識のきわりの対体t駐の増加左走啄苛るのず、品OjC1l、 Fe04四面停申 LJ..

非架橋不能の塩素あるし IL手酸義 tì~ 注 171<' e仇'(~，ると考えるユとげて、さる。

国 112ld D T Aの刺虫口よりギめられ恒げラス転耕点、(乃)の結果左示し Zいる。 A9α蓑

庫ー忠の各シリーズ z'L"d Agz.O護l支15trd仇付近ド急議lユ百力Y抵It[L Zいるユと力、付、ヱの

組戚 E 鳴 lユしマげヲスマトリ v ワス金イ本のイじ守結合の強定力~;高 1'1 し Z いるユヒ力、-わかる.
ユのユと lJ非架橋拭憧の原手力γ生ぽZ時1.7_ l. 1 ると考えると容易~::!曜解7.'、きる.ユの DTA
の;oJlS結果 ζ j..zパウ 7 ーヌバワト iしの剥忠結果左比較 LT:J.とき、守F喋端康子の注目正問拍

う農庖口差力司、見ら ψtるの LJ:.百力Tガラヌマトリゥワス金イ本の結命的組庄の平均値 E反映し"l..L' 
るの iコ対し、 メヌ I ~'内í' - ，，，ラメー勾は主とし T鉄のま叶7りの結合括経のま+芝原崎し(.L 1 

るわめばと思h 札る。

図 ZIコ日 ZOAgαシリースいの f線照射後の要性係シフトのをィι左示し Zいる. メ7...I~' 内 7

L~ しだ τ つあき・お力~'b Jtちユ-巴力、 Lまよしまさ
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ースペワト /Lはやはり 1組の勺"プ

L 'J トから戚 L)、 t線照射前後?"

四極介裂と緯幅の値口 l~変化が認

めら叶1な1)'っ色。コ(])異性体シフ

トの誠I伊は非架橋原喜から Fe3+イ

オジ八の電3絹勧口より.銀核ょ

の5電3富庖ηr噌大し oT:-めと考

iLJth~o 

Table 1. Mossbauer parameters for the AgCI-A920-B2U3 glasses 

containing 1 molも ofFe~O 2-3 

Composition (50) 』 同 r<' 
mm 5.1 mm 5-1 mm S-I 

20AgC1・5A9
2
0・74B

2
0
3・

lFe
2
0
3

0.33 1.28 0.88 

20AgCl・10A9
2
0・69B

2
0
3・

lFe
2
0
3

0.32 1.19 0.91 

20AgCl.15A9
2
0・64B203・

lFe
2
0
3

0.30 1.15 0.92 

20AgCl・20A9
2
0.59B

2
0
3・lFe203

0.30 1.11 0.8日

20AgC1・25A9
2
0・54B

2
0
3
.1Fe

2
0
3

0.30 1.09 0.84 

20AgCl・30A9
2
0・49B

2
0
3
.1Fe

2
0
3

0.30 1.09 0.87 

30AgC1・5A9
2
0'64B

2
0
3
・1Fe

2
0
3

0.30 1.28 0.91 

30AgCl・10A9
2
0・59B

2
0
3
.lFe

2
0
3 

0.28 1.08 0.86 

30AgC1・15A9
2
0・54B

2
0
3
'1Fe

2
0
3

0.27 1.09 0.86 

30AgC1・20A9
2
0・49B20flFe

2
0
3 

0.28 1.09 0.84 

30AgCl・25A9
2
0・44B

2
0
3・

lFe
2
0
3

0.27 1.09 0.82 

こ lh~ の実島食結果日当研抱室口
おしI(先r'研究さψ1.f:! Kα-K7.0-

B2.0ョ急対‘ラスの実験結果とよ〈一

致し Zいる.kα-k .. O-B2.03急対、
a) Isomer shift. b) Quadruple splitting. c) Linewidth(FWHM). 

ラスで lJメヌパ‘ウ 7 ースペワト lレヒ ESRの5刷虚

よL). 1<20:::農産かい 15rno/ 0/o 以ょ r非~;l急塩素 h'" 生日E
さ仇、却し1Z" KzO 事定力~ 20同|ザ。以上ど非架橋酸素

力、、生日¥e!:ψ1るコとが報告さLhZレ1る.ユの研究結 一

400 

390 

日 380
果左考慮すると今回の AgCf!..-AgzO-B20J糸げラス ゐ
iコおいて走、まず非袈格塩素州生戚Z仇、表 1"非 一

架橋酸義州生時、-Glれると結論するユヒげ Zいきる。

寸tJLhち‘ Ag2.0輩i主10~ 15 m%/o以下では 803、80牛

込ュニv ト共架鳩蹴素のふ左もち、 Ag+イオンとa-

370 

360 。 10 20 30 
A920 content lmol・ん

Fig.1. Changeエn the glass transition 

temperature (Tg) with A92u content of 

ゐ0

イオン lJ網目イ修飾イオンじ LZ存在しイオン結合

L 7 いる。 Ag2. 0~豊!主力~' 15mololo以よ lコなると αーイオ

ンが非架橋晶表となり、 831-イオンあるし1口昆引オ

ジと共布結合し、綿白靖主主(})中 I~ 取り込まt.h...

AgC1-A9
2
0-B

2
0
3 

g1asses. (0): 20AgCl-series， 

{企): 30AgCl-series， (ロ): 40AgCl-series. 

Ag..o輩度内¥，.20100/0/0以上 Z"ld =11=架揖塩素のイ也lコ非架格

醗素の生同も闇柑2:Lhるとし1 う結論 h~'得ら tれわ。

要口 20Agα'IOAg之0・69B203・lFι0.1げラ又のJl6散乱の寸

0.35 

剥忠11あしI之 佑周埠行y:~のピーワ(↑も喧モード‘)ヵャ ta30 

z5 C/n-I 付託 12観胡ttk、ユ仇弓のがラスの導電柱叫 E
Ag'tイオン 12よるイ才ン伝導z"あるユとを実験的 lコ初旬

めて石臣認するユとがで‘ tf:1。まわ雷境伝宣車庫 E去Ij忠 0.25 

しb結果、ぉAgcR.. ZOAgzO・5ヲ8203・lFezOJ力事ラズ z"
1_ 4-)( IO''h仰としtう信(格坑)が得 4ψtf::! 0 柏の託料

。 10 20 30 40 

A920 content Imol% 

の電気伝導序回主自在謝車中 z'あり、電長伝尋庵とが Fig.2・ Change in the isorner shift by Y-ray 

ヲヌの組戚、ある1..1日活邑との組閣I性12っし'7も報 irradiation. (・ )=befoEeirrad， 

告の予定ずある。
( 0 ): after irrad. of 100R. 
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1 B 1 5 5 フ Feメスバウア一分光法によるマンガン団塊中の鉄の状態分析の研究

(東大理) 0薬袋佳孝・富永健

1 .はじめに

メスバウア一分光法は国体試料の状態分析の手法として有用であり多様な分野で応用されてお

り、鉱物試料についてもその構造や鉄などのメスバウア一元素のサイト別の分布に関する研究な

どに有力な手法として用いられてきた。 l このような研究の蓄積とスベクトルの測定技術の進歩

により、岩石や堆積物などの複雑な混合物についても、形態別の分析などの応用が可能となって

】1，2
おり、iI~定が容易な鉄を対象に様々な研究が行なわれている。 我々のグループでも無機化合

物の構造や反応の研究の他に地球化学的試料、環境試料、考古試料などへの本法の応用に関する

研究を行なって来た。 2.3，4.5 これらの研究を通じて、メスバウア -i.去により、検鏡や紛末 X線

解折、磁気測定などでは得難い岩石や堆積物などに含まれる鉄の状態に関する情報が容易に得ら

れること、通常の化学分析だけでは解明の困難な、鉄の地球化学ならびに環境化学的挙動に関す

る知見が得られることを示して来た。本講演では、深海底に産出するマンガン団塊のメスパウア

ー分光法によるキャラクタリゼーションについて報告する。

マンガン団塊は比較的、堆積速度の遅い海底に産するマンガンおよび鉄の水酸化物などを主成

分とした黒色の塊状の物質である。コバルトやニッケルなどの重金属を多量に含むため、近年、

資源としても注目されている。鉄やマンガンを含めたこれら重金属の集積機構は興味が持たれる

ところであり、海水からの沈積、海底での熱水活動、海洋底堆積物の統成作用など様々の要因が

考えられているが、未だ不明の点が数多く残されている。また、産出する海場によっても化学組

成や鉱物組成に違いがみられるために、これらの要因が複雑にマンガン団塊の生成に関与してい

るとみられる。

この解明のためには、状態分析的手法の適用が有用な知見をもたらすと考えられるが、微粒の

水酸化物などが主成分であるために粉末 X線回析などの通常の岩石鉱物学的手法で得られる情報

はかなり限られている。メスバウア一法は非品質や微粒子につい n

U川 I r :ln 
ても応用が可能であり、鉄の存在状態や微粒子の状態を知ること 50卜 ?? 
ができるため、 マンガン酬の成因や重金属の賄側について しん/JY

I ，""，'、¥ J ) 
地球化学あるいは無機化学的に興味ある知刷れれると期待さ I r U_~I 

れる。 30トフ “ 

2・実験 |γA 

東大海洋研白鳳丸 tこより西太平洋の緩々な海域(図 1)から採 円

取されたマンガン団塊を試料とした。 6 これらの試料については 1011ゐ
• 

放射化分析などによる微量元素地球化学的研究が行われている。

7，8試料は風乾後、粉砕し、室温、液体窒素温度、および 20Kで

メスバウアー透過スベクトルを測定した。得られたスベクトルは
図 1.試料採取地点

みないよしたか・とみながたけし
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表 1.メスバウアーバラメ ->jーの例〈測定温度t;t室1M)
ぷ001-;;-.山 h・hヘ仇叫'_ ......'-.屯山

試車4 1 S Q S L i ne w i ，lLh A r ea 'l") 1 ・-九 f一一一
(mm/s)(mm/s) (mm/s) (%) 

KH84-1-19書6-3 0.361 0.720 0.457 51 
〈マリアナトラフ) 0.450 49 

Kfl80-3-3IB #100 0.375 0.674 0.454 51 
(東マリアナ梅盆の泌山) 0.443 49 

Kfl84-1-27 #017 0.353 0.674 0.42H 51 
〈小笠原海台〉 0.417 49 

Line lIidth， Areat;l:上段が低速度側、下段が高速度脚iの吸収を示す.

I I ‘: !¥ : 

.!lI I 
直|

よ
ー2

4 、
i よ

ローレンツ幽線の線形結合として最小二乗t去により解析して 図 2.

2 mm/S 

メスパウアーパラメータを算出した。
メスパウアースベクトルの一例

3.結果と考察 試料 KH84・1・19制 -3

得られたメスバウアースベクトルの一例を図 2に示す。 ス
測定温度室温

ベクトルはいずれも常磁性 Fe :3 +によるとみられる強い吸収を示した.更に広い速度領域で視~

定した場合にも、磁気分裂成分は明般にはみとめられず、常磁性 Fe:3+の吸収が主成分である。

一部の試料については、 high-spin F e 2 +によるとみられる吸収がみとめられたものもある。

これは、 ケイ酸温鉱物中 lこ含まれる鉄によるとおみられ、 ザンプリングの際などに団塊の芯とな

っている岩石から混入したとみられる。室温での常磁性 Fe :3 +の吸収のメスパウアーパラメー

ターを表 1に示す.パラメータはいずれの試料についても high-spinFe :3 +の値をとるが線幅

は広〈、複数の状態に Fe :3 +が存在しているとみられる.西マリアナ海盆の試料については他

の試料に比べて QSの値が大きい特徴があり、海域によるマンガン団塊の成因の相違を反映して

い忍可能性がある。 この海域の海底は熱流量も高〈中央i毎嶺系と類似した火成活動がおこったと

されており、海底での熱水活動が活発であったことが知られている。 REEパターンにみられる Ce

の負の異常などから、この海域のマンガン団塊は他の海域とは異なり、熱水活動に伴い生成した

と推定されている。
7.8 

熱水では水成のマンガン団塊とは異なる条件ドで重金属の沈積が起こ

ったと考えられ、鉄を含む成分の種績が相異なる可能性がある。メスパウアーパラメータの違い

はこれを反映していると思われる。 さらに解析の際のモデルの立て方などについて検討を加え、

鉄の存在状態の速いについて考察を加えている。 なお、低温での測定では磁気分裂成分がみとめ

られた試料もあり、成因との関係などについて検討を進めている。
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1 B 1 6 散乱電寺メスIr ウア-..fj-也法による石炭フライアッシュの表~舟村

(東工大緑色令理工) 0松尾基之，小林孝彰

(J事】 石炭フライ 7りシュは.;6農を微粉炭ヒして燃J:tet!:.る火力総電F町等において.

排が又と?をに煙草flえ中に逗It"札竜安L集産事lこよ Y捕集主札た双:であるが.irt:.虫干.エネ

ルギー涼としてる良のタl用が噌加するのに伴、、.そ町-f:が増大し.荷効利用法《開発が埋

ま札ている.そのためlζrt. 7ヲイ 7・リふニL 的特性左明Sかにする，蛇専があるが.鉱物と

し τ 概維な組品・左肩する石良町燃成によって生ずる 7 ライ 7 りと〆.1.. 11:主 51三概.(J.~思xt
過程左反映して.組成. ，(ι~:f丈穂、都亀、表品構.if.‘紘佳{J.-cに間し . 'f'j稚勿報な粒fトの

集~{牟ビなる。従ヲて.フライアッシムのキャヲ 7 ヲリピ -Lョレ左行fl.う lζ1:. 単(J.~

Ir JL.クめJt析 t=:: けでは不十会であ~.組ミトごとの特徴プ 11 1J'( a手乙存ヲてくる.我々はこ

れまでに S'f fie.メス J， ウ了-~光法 JL1.〆走量竜寺顕微鏡左用日て.掛.，生粒子‘非S急性粧寺

別I¥.般向イι芋抗亀左明 Sかにし.紘怪.表面形低乙め関連にフい τ挟討したYJ3b研究

でI'I.いくフか m フライアッシL め犠~生高 ~Iこフ\1τ. 賀丈札電」トメス I~' ウヲー又々 7 ト}I，
芝則定し.その表働約 200 0 Aの扶:包./J-村走行Tlヲたので.その結果左報告する.

《実駿】 試料ヒした 7 ヲイアッふ止の特徴主表 1 に示す。典型~.&t融 I\: 1:1:.小型の永叉磁

石lU.〆色作の電磁石をイ吏用し.拭粁約 So0 m:J.芝府いた. ~包-t有量 n測定l手.尿ミト吸

光5えによリ ffなヲた.メス I'C'ウヲース々 7トJ[， 11.、

ELSC:.ltJT A門E30型ス々ワトロメーフー lこ.

I 0 '" 3 0 m Ci.の S'1(o/Rh線婦、左用い τ.室温におい

て測定した. ス々ヲトル町解析は.イ固有d')tアークの形

状差ロー Lンツ型として. .1(6)*象郁結今 l~ J:ヨカープ

フィッテ4 ンア左大型計算概・1"-ょ、て行 uヲT三.

《結果lJ..'(f~ 報} 図 1-1 I二フライアヲシュ No24 
のi...ス/¥"ウずー λ々クトル左示す.磁気分離左行aゎ

tJ，，，試料(a)では.ヘマタイト (d.-恥:z.03)のs-e.xt-et.
マゲネタイト (F~304)のsext-d( Z組).常識位2

..(ifU..1f 3備の載が枝お !JL・i-..o 換気分離fをのぬ住成ゐ

tb) l¥: 11:.ヘマタイトヒマグネタイトが濡縮tれてい

ることがわかヲ t;:..o実際に碕局 lζ つ<d') (lマゲネタイ

ト伺JJ-fl.d')で.ヘマタイトはマグヰタイトヒ同ー骨紘

書記料としたフライアッν.:1

まつおも ζゆき・こ(1:やし在かあき
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図1-1.1ヲ-1y.，t也陥24"止7..1'1ウ7・ぇ，，¥0'トル

a..朱，.4t雌{吸収~)， b.碕佐底冷(吸収54)

c..磁4住成分(散乱玉虫)
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t 左約成してい~E.めに.品4生成~中に~敵芝札たも

のと推定芝 oltt~. そ ζ で.この組争中におけるヘマタ

イトヒマナネタイトの分命左推定すヨために、散乱J電

手メス IX'ウ1-スマヲトル左測定した(囚 1-1c). 

岩のピークが最もよく~離主札て\¥ ~才 1 ，才 6ヒ・ー

クイサ.it，酢私久国主岡 1-2に志、す。⑪記号がヘマヲイ

トm ヒ・-'}位置.⑪が寸 7';f-タイト勾ピーク位置芝示

す.叡乱5:b.(c)で11. 吸収法 (b)(こ比パて⑪のビーフ

か‘大をく.ピーヲ面積(~約 2. 8"俸になヲてい 3ζ とが

わ晴、ヲた.と札 5O'lメ λ1¥"ウ7ービー?(f)相対面積lt

tK楳集.へてタイトピマグネタイトの菅叱，芝表 Z1之示

す。 ζめ石急性紘+乏走生竜+顕微鈍l二よリ健較す 3と.

直後 lぷ令1."-敏+メA 句の.鉄芝主ゑ;右とす~ fま'~K紐与

が且 5.n. t-:...育児札竜寺f-.̂  Irウ7ース々フト JL-で11-.

表面約 2000A(1)橋報が侍Sれるため‘ と的碕性粒

+では久"普f1乙ヘマタイトが濃縮 Lて¥''3ピ拾定さIfl

I=-. ζ町 ζ とll. 倣精良町 1思I乾に弘、い τ.主乞 l1:1で

4ヲ4ト(Fe bZ)に由来する欽h'.比較的量元的雰囲

昆で球、鋭敏Aじ物き粥腐した後.よフ臨む的序】皐雰囲気

で. 表"喜PDlマゲネタイト前ペマタイトに変4じLた結

果と，;;ぇ 3こどポできる。

国Zl乙フライ y，シュ No2Sのメス Irウ了『スマク

ト)1，芝示す. 乙の試料は.もピちピ磁・佳品.ttが倣聖で

あ事 1ミめ.ヘマタイトピ可グネタイト m問えはできな

かヲたが(図 2 a.) ‘磁気今龍芝す 3ζ ピによ~ .初め

て明 Sか存ヒ・ -'J IJ~' 得 5 aJtt-..(図 Z b)。骸乱唱を Jトス〆マ

クトル(回 2c.)で ll. ヘマヲイト m量此が噌大してお-

~ (約 3.G傍)‘換性成A]'11)ケ β ぃ試料lζ フい τも.

試料 No24と同様の焼、挽過程か-推定吉札記。

1)絵~.~、株-ー回) ~Z!t囚紋射低学討論会;~;;:予務1集 lι10 (IU4) 

Z) 松尾，・ホ林，集 36 J棄却包科学令同研.*，~株会議決lf白書i.. p~3 (IH4) 

z 

メスパウアーピークの相対面積(%)

試料 スベクトル Hernati回 Hagnetite Fe3+ Fe2+ H四閣は出/Magnetite

フライアッシュ 未分際 吸収法(図1-18) 16.6士0.8 57.4士1.1 14.8士0.9 (11. 2) o . 29 
N 0 • 2 4 磁性性成分 吸散収乱法法(図1-lb.I-2b) 19.0士0.8 76.4士0.9 4.6土0.5 o . 25 

磁成分 (閃1-lc.I-2c) 37.7士1.2 54.2士1.8 8.1士0.7 o . 70 

フライア Iノシュ
未磁性分性隊成分 吸収収乱法(図Za)) ) 

16.4士1.2 57.4士1.0 26.2士0.7
N 0 • 25 吸散 法法(図2b 8.3士4.6 (2.1) 

磁成分 (図2c 11.5土1.4 1 68.8士2.5 10.1士2.0 9.6) o . 1 7 
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1 cO 1 大見キトけウムηA¥(.i学問j農産測定(1れ執)

(ftjにエ)0肉守主雄 (拡王里)為島良.1:.，友』テ有正博

誠司l事項阜の?に気中トリ十ウLへのjぐ、ヲワワ.¥うウシドしぺiし色調べる目的で、大気中ト，)

竹崎能札、判別CHTO，HT，じH3 T ) l~*!慌しいる。昨年史的討論食に
おいて、 ①け丁 O~農長ld.夏場 l右く、会場1，-1~<. 色ヲて\)~， @!il動支は押品主主
ぴてほl王、戸支℃、れ::::.-t，③CH3丁勅支l剖丁と i司様|三特?変動l主見ち札偉い廿¥謀長
良ず約ヰ倍変動しい¥3 ) 導主報告しk。今年良l率引き総きトリ十ウムラ農良町測定左
行色うじともに、久見中川ヲン成度を漁民して、 ιけョ丁期支の変動事国色調ぺた。さ
らに、業皮さ民放射古色(丁U)I二換等寄るニヒによっ 1興味丸3綜果樹守たので、三氏ろ
の結果1ζ勺¥，-z革島有る。

〔失敗〕
U)久民中トリ十ヴムの測匙長・・‘院に報告したtおリである J)
(2)大丸中のメヲン=足度涙!J如上ーートリうーウム試針サンアリ Y円寺iζ ‘を気約550JL主、
ヘリウム用1¥'1レーシ1ミ株集する. ~\之、ニのうち too 丘町担気.~~sk'r&挫法皇え)
て梢集・滑敵し間会こ‘熱伝導良捻忠~之 宮』しkレコーダー|三ワロミトヴづム色書廿也
、メ'9ンのCーワ面積吋Svjzg、誌で討し長。 A" 1000 、.， -，- l子× τ53ーくPplh¥)

ユニt、、、 AI主主で述べた主主主て求酌r:::_~- つ面検、 BI(Ìメヲシ lrmιヒ室長!;OOJL 町
一環企丹、ス色装崖で捕集・宥離してボ~t，'C- 7面積℃‘あち。
〔結果]
Fi@-. 11二19 gヰ年斗円吋"51守85lf-b月まで、の犬気中ト1)十りムη月平均魂皮ヒ久

見中iK骨量(絶対遺産)主示した。 久安VK分中ト')十ヴム5釦きし(pCl./Q_-H2.o) Ia:、 19叫
年斗円、7目‘8月庁、K般的イ臥色、1山3ザ¥究川もの月につけてはほヒムノむ漁対~えで
あヴ k。大矢判 TO荷量~( pCん/rrre-ωv)的変動傾向i以榊永骨量の'独自岨向ヒよ
く似て台、)、、時の柏餅神主オミ<hk.ヒニ30，‘817ヒ非常lζれ正《組問力、お〉とがh
骨、た。 F\~. -:<'1三域中cHョTぅ故主 pは/叶ルヒ了UI二hl'11e示した.了UIJ:.

pU-/tYre-ωL川直色久をL中のメヲシ来皮主用¥') ¥..計等し長ものである e 九量し中のメ守ン
ー濃度Ia.I、S8 PPIYY¥.""-'"♀、08pp帆 lζあ，)、平均4直l主1，7S pp帆て‘あヲた。 ユのイ畠i立、杭
賀県主嚇、予力条通片岡乱で jq83年 b 同町:S l 年間円 l 凪のも~Jk門、測史し長平均値 1.68 1'1'帆
主リも少し:久さ甘勺t。 二れl'd:、九相j又学のえ了か“白動事の排旬、等m人同町ヲ在勤i二よ')
兼注し七メIj/1t'加支Jられてい ~1ミめピヒi巴われ~. FI8-.島町5cHョ了め}，'，、"J'7ゲラ
ヴシドレベルl<t、 0、28pC心/ryι仏 ん 又1ま 3‘O川ポ TVであa:>ヒ力、いわ1了ヲ Tミ. コの

しべiレよ')高¥¥ず-'l l与、トリ十ヴム?動量的iHK、をきをl( Jマフ)炉、室戸:れてき~t::.仇官ヒ息
lhれ3。 乙め/で;")耗勾昇、iミつ山ては‘親鳥ト鈴守中ずある。

名、かいじみh'}tと力、しまよしまさノ じもを占ごまさV-3
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lC02 長然?に中のト‘)手勺ム壊程剥但につ¥¥ '( 

(新縄大理〉橘ネ哲夫。地口靖・過#裕二・外林武

i 土石丸や地ぅIt'l従宅lこ於いて、近島地下 1¥<'1f.久き号がかわ，)を梼，て色、・i、特に靖7k
年ィ:-¥q')古い地下水的寄与が照棋でき防 t、ニと-/{わかヲ之さていゐ.-* 1三融雪ヘ《見下水《

利用 I~ &" IJ地盤施下-ff経告されセおリ‘地下水の水記号同匂聞記寺法の雄主がぬ専と匂，て

きつつあゐ。地下水中 l乞省吾れる化学威令の今析ヒc:t， τ 地下水仇事志向左縛~誠t討に I ð"、
企て地下水盆と持触していら砂採掘の性質 l三 S ゐ地域差が砕日 l\、普~tr勺除蜘皇J $: 4-耳ゐた

あ lニl才血ι"'L¥ 13 L¥. ニの観点、がうすれ¥i'、地下水中に舎告れる天板放射性格通としての

す州およびそのセ餓穂乞札のイk説抵抗同根地域差を生ずゐものの、鶏~関係主剥閉す
れば.地下水内時閉的情報主特ゐユとも可能ヒ1芸わう。しかし iJがら親娘閣のイじ守的学割

の輔らか厄左翼左補正項とし t同川る込専があリ、殺雑性が増加す7'd・ し13'λ1::::同提n矢

祭、放射1I生抜穂のト')子ウb，(以下丁と略者~) \~，水その乞のの構成E草寺ヒして存在してお
リ地下水中での水章l車きとの介別i害保犯できゐ色的、 7に主静的i貴報左得ゐのに有カお抜権

であゐヒ~之ミョ。
ニ乙ずl方、地下水の挙動志知る巴め丁の示j周五老之、合ず、初めに土石域的発地帯ιして

恥られゐ地域から地下水を得て、 T含量左期支するとと tに、教荘内代表的 1j無鳴ベオニ/
減分農産との対比から、地下7L相互簡の比較を行fd.，てみた。次いて.天鉱ガス4打コかう得

巨深層地下水の丁表度最.'j史左、電解濃縮法左州南し之行可ヲたと二ろ、いずれも極イ島しペ

Jしのものずあゐ二ユとがわかれじれら lð パ噌 7 グラニ，仁木 ι し~l邑レ Z いゐニと抗泊し

たので以下報告すゐ。

-U 
J
A
ハハ
Uト

l
寸

l

2.地下水町抹月5OjI)，点、ヒして日本三久土石

来地帯として同られゐ埠回山土泊先地寄与に

属すゐi1l"1上九引金山沢よ，)23地慮、主要11

{戸i/1)

40 

30 

20 

10 

。 500 1000m 
o 5 10 15 20 25 

(e戸，)

図2 地下水の冊目イオン濃度 (ep m)とT濃度 (pCi/l)鹿沼 1 活!tLl.J・2ぞ士也 1マオくお震買叉士也点在

lさしもとてつが・りくとちやすし・さかいゅう 6・そと甘やし1三けし
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採取し <.lq84~ 守司抹耳又)、蒸留し巴も"，4D判え左そ向き寺実体シニシ干し一三，，:l ..: .. ;~博文三去

によ。)3~Wîe..し?と。主体 ZL 〉チレーターとし τ の匂uo... so\_.TI..や3制定義軍本‘ d'"'lJ2組定守唄l守、

既報と同視であゐ?一方天然ガスヰキ戸がらの探層地下水内採取吋、毒11渇平野の票、崎地成1ご

て約 I吾川、蒸留縫、ト1000"，Oz~電熊賞 ι して滞加し、t-.I.，板在宅往とする号室電極左岡山て電
高卒業縄操作左地しf::.電解後再葉、留し、来体乙シ子しーシヨシ討敬三主によ‘JT堪薫芭戎l但

し、各種補正左行程川本来の来層此下水の丁令量左慰~， 1三。

3 -1. 1立心釆ずの株取地A下水のうち燥機イオニ，成やと関連づけが可能そa;;， 1ミr3地点芝、

図11ニ示事.丁議定tIす'2，&~6ZpC;'/立の佐田にあ 1) 、芯謹jtイ射のものは、排水と同時期 i三新
三島地亦で捕集した降雨中《丁魂度57.1主10.5pC;./JL 1:.1!t 1¥値左手示しでいた。鴎イオシ操指定

(単位:ep刊 t匂山ν'0..1叫 tl> pel""帆illiol1..ヲ)と地下水《了護産《闘保時、図 Zに示すよう

に 8らずしも祖関間体Eこ示さ侍仇巴。降雨中の T~麗友が数与以」ニに亘，てーセてみたと

依犯すると包丁翠良時3骨太左手持《ちいも《隠乙佑く均ゐ Id'ずである。エ《ニと乏老之あわ

也る ι、色導やられていゐ蕗重量起と劫7kJt刊 ιの五《相閣時、二の地域の渇-&必ずしt支

持ざさ~い二とがち之、 ;l事水F室内砂lì;t，届が個別の性噴左示している=と娘、示日をさù1.，巳。場

lr:..時閣￡昆検ョ巳ι ン与、一番右~¥ 1'1与から+.'f 1:. l ¥ E ~幅広いものがお在し之 II る二と
がわれじれ、際機イ方 λ し""i:N~. k¥ C;;，門;.sd4' HC03) (Q olイオ〉刺(ep"，，)

を各イじ唾命村何言L去り埼也し、各地』干水じ'71 ¥て 7ラスター餌杭去左齢別、 TZ臨慢も血え之

水質内鵠州主左検討し1:..ワラスター解析の結果左回3に示す.

3-z. 天然ボス井 FJ がら~，q.1::戎属地下水中町丁魂握刻抱結果左、 T~ble1. ¥こ守とあT三.各

層の地下水司、寄託解捜.稿{ゑの剥担4皇と表繍操作活しの4直Lの聞に有色男監が息られず¥会z
70J早以上経品レ丘古い地下:;¥乙て、あh二とがわれた.二内結果ぷリ、がスヰトFがらの地下

水 t苫比較尉入手し易ハふとから、伯レベlレ丁剥把聞の/くv クヴラ〉下水ヒし之通し守いら

コヒ-h'Jo¥-フザヲ T三。
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図3 地下水の.&イオン濃度によるクラスター解析
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lC03 湖 IJ71'<.中のトリチウム誠隻 1吏否定イ乙と

71'<.の =iJ爵 王 境

(九大理 )0加治俊夫 百島則幸 商品良正

〔緒言〕

当研究室では、トリチウムの環境動態に関連して、水聞における微妙なトリチウム濃度

表化の 追跡 を、 大容量電解濃縮法と低パックグ ラ ウ ン ド 液 体 シ シ チ レ ー シ ョ シ カ ウ ン タ ー

の組合せにより行っている。これまでに、分析法の線立と、深海水及び湖水への適用とし

て、トリチウム濃度の深度プロフ?イルについて報告した 13Z3.

湖水は、深海水と異なり l、リチウム濃皮肉体は低くはないが、環境トリチウムの変動解

析を 行う場合、降水，河川水，地下水等の山人り を合 めて 水の 循環 とい う観 点か ら考 察す

る際のモデル化が容易である。そこで本研究では、本邦において尚北を代表する湖水中の

トリチウム濃度を、時間的及び空 1M!的に精度良く測定し、湖を Ij1心とした水の循環過程の

解明を 目指した。北海道支錫湖においては、前 h'l報告したトリチウム濃度の深度プロファ

イルに加え、表爾水 の ト リ チ ウ ム 濃 度 と 電 気 u;導度の変化を一年 1111にわたって測定し、そ

の相闘を求めた。 また鹿児島県池凶湖において も、二回のサンプリングによってトリチウ

ム濃 度の興味ある深度分布を得たので、その結巣について報告する。

〔方法〕

1 .試料採取

支勿湖では、 1984年 5月上旬 Fi g. 1のポイ

ント1.2において 、池 1J:l湖では、 1984年 9月

上旬に Fi g. 2のポイント l、 1985年 5月中旬

にポイント 1.2において、隊合社のバンドー

シ採水器{採水量2.1!)を矧いて採水を行っ

た.また交易湖においては、J1i g. 1のポイン

ト 3の 湖 岸 で 1984年 5月 か ら 1985年 4月ま で

の一年聞にわたり、各月の採7)(を uった。

2 .測定

完全蒸留を行った試料水約 550mlを大容車

電解濃縮周ガラスセル 1) ，こ入れ、過酸化ナト

リウ ムを 適量 加えた。この後、 2.0'Cのl:iU品

糟中で 8本のセルを直列に迎給し、 N i . Fe電

極を用 い電流密度 100mA/cnlで、電島幸液が約

1/10量 にな るまで連続電線を行った。 84;

のセルのうち 2本は、滋織率算定剤の対照セ

ルとし、パックグラウンド).1< (九大島原地震

火山観 測 所 の 深 井戸 350mの水)に既知濃度の

トリチウム水を加えた。

電解終了後、無水極化鉛を適量加え中和し

て再び完全蒸留を行い、 100111のテプロンパ

イアルにこの試料水 40mlと NEN社製の乳化シ

4 

。
q !9km Mt. Tor山田

Fig. 1. Sa側plingpoints in Lake Shikotsu. 

KohoI田

4 

o 500 1世10.一
J1ig. 2. Sa即 lingpoints in Lake Ikeda. 

かじとしお・ももしまのりゆき・たかしまよしまさ
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ンチレータ- Aquasol n 60mlを加え、三日 1m放置後 Alo主a社製の他パックグラウンド液体

シン チ レ ー シ ョ シカウンター Ls-Iで 20分 x50回測定を行った。

また、湖水の起源と移動状況を判定するために、各紙料水について電気伝導度の測定を

行 った.

〔結果及び考察〕

前回報告したように、支幼糊は春季には完

全循環しており、 旅 人 水 の 影 響 を 受 け や す い

表面を除いてはトリ チ ウ ム 濃 度 は ほ ぼ 一 定 の

深度プロファイルを示した(F i g. 3) 。また

、表面氷のトリチウム濃度をー・年!日lに わ た っ

て追跡した結果、Ili g. 4に示すように、トリ

チウム濃度には 6月付近と 12月付近をピーク

と する周期変動が見られた。 3.4月の異常備

を除くと、トリチ ウム濃度と電気伝導度の IIIJ

には、負の相関も考えられる。 4Jlの表耐水

の トリチウム濃度が異常に低いのは、時期的

に雪 解け水の流入 によると考えられる。 ーんー

池田湖は部分循環湖と言われており、 j氏fijl ' 

に密度の大きい異質の水の流入が考えられる 30 

が、 1984年のサンプ リ ン グ で は 、 75-100mf、t t: 
近にト リチ ウム 滋度と福気伝導度に大きな変

イじが見られた(F i g. 5)。南北の湖の約 2f自

のトリチウム濃度差 は 、 過 去 の 紋 実 験 時l来の

高濃度トリチウムの地下 水中及び湖水中の滞

留時聞を 反映 している。

Trl tlll司 C朋 centrntlonnu) 
7.0 8.0 9.010.0 11.目立.013.0

iilT「守

Trl tl LIl1 concentrotl町1<TU) 
22.0 23.0 2句.0 25.0 26.0 
01 i 

100ト，~， ， 
~ Il 
さ 200~i.， I矢
ιョ 1 ・、

刻。ト、，

トー・ー→

，_，・-<
トー・...... ト.....Trltllll1 c町lcentrotlon

----SIlecl flc COl1dl応tlvlty 
ドー・...... 

トー・岡田4

220 230 240 250 260 
Speclflc conductlvl tv (p5lcm) 

Ilig. 3. Vertical profiles of tritium 
concenLration and specific conductivity 
at sampling point 2 in Lake Shikotsu. 

査 TrltlLIl1 concentrotlon 

----Speclflc conductlvltv 

5 
向∞;g_

面
百 25
L 
μ 

c 
ω 
u 
c 
o 

S 20 
μ 

L 
トー

J‘ 
壷墨霊 f¥

ー-ー'/¥ーノ¥ /豊 1

抗
日

F
-
〉

-
u
F
U
2
U
F
昌

u
u
r
=
u
ω
且
帥

nu

内

U

到

初

Z-z 

孟
霊

z

・曹
司

.、.

一-一'

15 
畳 1100

.L 

56709101112123 匂

84' 85' 
陶nth

[iig. 4. Variations of Lri tium concentration 
and speci fic conductivi ty in surface 
water in Lake Shikotsu. 

←..... Trl tlLIl1 concentrotlon 

----Speclflc conductlvltv 
80 90 100 11目 立o 130 
SPeclflc conductlvlty (1'51叩} 一一Te冊 eroture

70 

10 20 30 
T回lIlerature(・0

Fig.5. Vertical profiles of tritium 
concentration. specific conductivily 
and temperature at sampling point 1 
in Lake Ikeda. 

〔参考文献〕

1 )加治・百島・中村・松[li・尚品 質1271凶放射化学討論会予縞集 p 150 (1983) 

2 )加治・百島・伊集・高島 第 28凶 h!J:射 化学討論会予稿集 p 233 (1984) 

-75 



lC04 
植拘言式料中仇トリ今ウムヨ量産

(九大理) 白鳥則卒 o時勾角稔高島良五

(I~じかに J
当荷主事~-r:- Iユ.トリヰウムれ提唱L中における動態之調パるため.名鑑環境試制l之つ\) 't. 

トリーヰウム震度外剤史主符 ，L¥Iる， 今回者令 lさそG7¥中でも塙に埴緋瓢非1I71之注目し

北号色&ぴ1樹木中σ、トリ今ウム捜皮仇タ憶を行ヲ1ミ仇ぢ.壱司色. 松葉iま組織・結告拷トリ

今ウムく以下 TB.T.ι曹三司〉 ιru臨自白木トリ今ウム(以下 τ F.w.寸:ヒ言と苛)七 I::.~加し
荊史主行 ::>1ミ. 樹木l之つ竹之I;}.年輪毎にトリ今ウム表友(T B. T. )小刻~主行ヲt=. . 

〈実験)
紘掌執斜IJ.I q昔34就 l三日本金自 Ib市内で説耳元し色。 サニアリユゲ地点主因11之

元す. まf-， Qlr3.ij:b用品')I 9? '1-与 2月号t::(J¥ー拝問毎月ー回.トリ今ウL....t/'I" 

放忠之札る可能性のある辺、長、と l<と 佐賀県玄海町小玄舟履さカ笹電所周込|仏紙上人内。、

北(取木ロ倒j 東・南(敢水口側)0¥三培、長、亡、非取し主.

議車載わ I~真空虫鎚尊重雄護霊(史豆i邑崩)主用 t、組織白白土乏回収し，義雄後:I~呈袈量
主用け t~jJ是 l .T B. T.~ フ~!... ~之回収 LÎ=- . 同 00 '''''0 1460E 

回収した，Jt:...1;~ 事れき有機府1tt..Jff~再可会ため
晶動Lナトリウム・A-て〉司r'''.，-叢カりウム 3造住
没t加えÌ{固定金義種主行.:>~ . 

受l良Id-詞荊ネq.o帆A主NEN私小番しイι己ニ今し

-J -Af.&.Ut.'Sol n:..1，()......1. 1:. 混ぜ /()ρ，.J_e:吋 70;:"

パ、イ Y/L..に入札 .ι，，，'呼ワゲヲウニド定件三ニ今

し-tョシヵウニヲー(A!Tko. L S c. -L B 1) 38・

中で数日周布却後 /000l;iJ周規定志行，下三 e

樹木は年輪毎lて恥リ.まず宣卓素峻?トリウムι
時峻'C'I)ゲユシE除去す色. こ史に高裁皮。、水E賞 3向。ー斗τι巧ヂザ

ィιナトリウム 水駿4ムカリウムU ホり貫主之‘ハミ .・仏・ーγ
セ11..ロ F ス乏排去 ltz /Lロース戚分主回収可る. IL・pー13'I πて「

也 lしロース原令主栓掌と同議煤絶L.71:-乏回収 r';-14 I出斗_5_?民 N

l 1ミ. 象留後之oJtr.チフロユ r{イYIL-(試来I 41p-E 
ォι8'--&，三 L斗 L-9 -12順1.) 't周Il!.放詞3昆

5制定主行ヲた.

〈結ヒ~鞍)

Flg.l S団TIPllngpolnts 

全国サムアリニずで説草 LI=.林4産税料めトリ今ウJ.....:;t}主主表:LI之苛-q 0 τ8.τ小平均

1"J.67.0ヱ19.0fι11.ピ木'F.W. T. dI伝官O主 /S.きpム・jJ_.fりあ川値主育、し'1=01.巨WT.

l立北伊生脅し!とける環境(.:t..~ι ・犬長 角)。、トリ今ウム寂定主反映 l l.いる1:.~えら

ttl手。、つゆ主・ 1¥0、ウえみっとし・たかしヨJしきさ

- 76 _-



North 

P-I Lake Kutcharo，llokkaldo 90，3士 7，5
P-2 l口keAkan，Hokk口Ido 93，0士 7，q
P-3 LロkeShlkotsu，Hokkaldo 96，9ま 7.7
p-q Lake Towad日，Aklt日 51.2士 7，6
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lC05 
大気中の 7Be.210Pbとたばこ中の 210Pb

(金沢大理LLRL)O小村和久 ， 阪 上 正 信 ， 多 回 哲 郎 . 八 木 篤 子

大気中の放射性桧積は大気の循環を研究するさいのトレ}サーとして有用である.一方

環境放射様の級点からは，呼吸による直接取り込み，野菜や魚介など食物を経由した額取

たばこ喫煙による吸入などにより.内部被曝に寄与する放射線源となっている.

これら大気中の核種濃度を測定するため， 1982年7月より当施設屋上にハイポリュ」ム

ザシプラーを設置し大気浮遊底の採取を行っている.録近では大気中の検実験由来のフォ

ールアウト該種の濃度が著しく低下しラドンとその短寿命娘核種を除けば非破壊 7線測定

では 7Beと210Pb以外の核種は定常的には検出されない.これまでに得られた検種濃度およ

び粒度分布とそれらの経時変動，これに関連して各地で栽培されたたばこ薬中の 210Pbにつ

いて報告する.

【践料採取および測定法】

毎月の大気浮遊塵の採取には多段・多孔型イシパク夕方式のアシグーセシハイポリウム

サシプラー (AH-600)・を使用した.本機は自動コシトロールにより毎分566リットルの空気

を吸引ロ過し， 1μm以上， 1.0-3.3μm， 3.3-2.0μ 剛， 2.0-1.1μm， 1.1μ 冊以下の 5段階の

粒皮}JlJに浮遊底を採取することが出来る.1カ月でロ遇される空気量は約24.000m3である.

各捕集紙の重量増から粒度}JlJフラクショシの浮遊底の重さを測定した後，捕集紙の 3/4を取

り直径35mmにプレスして 7線測定線源とした.

これと平行して大気中技種濃度の短時間の変動を調べる目的で.通常のハイポり且ウム

ザシプラーによる 2-6日間 (3.000-9000m3)のサシプリシグも行った.土壌の舞い上り成分

の寄与を A1. Feその他の土壇由来の元素より推定するため，パックグラウシド寄与の少な

いフロロポアをフィルターとして使用した.

ー方.たばこは日本たばこ産業株式会社より提供された秋田，石川，岡崎，鳥取，徳島

，鹿児島建および室内栽培のたばこ薬試料および市販製品について.そのままプレスし

線源とした.

測定にはGe(L i)検出器および Ge-LI!PSを周い非破壊で行った.大気浮遊塵試料の一部

ついては化学分織を行い210pO.-0同位体 .Pu同位体等の α放射性核種の測定も行った.

【大気浮遊塵濃度】

当施設におげる大気中の浮遊痩濃度は平均20-30μg/冊3で，最大は黄砂現象のあった 83年

5月前半 (58μg/m3).最小は降雪の多かった 84年 1月 (8μg/嗣 3)に観測された.粒度}Jl11重量で

は1.1μ 聞以下>1μ 間以上>1.0-3.3μm > 3.3-2.0μ 聞>2.ト1.1μ 聞のフラクショシの順、

にな守ており，空気力学的質量中央径は 2-3f.l mであった.

【大気中の該種濃度と粒度分布】

図 lに 7Beと2lOPbの大気中濃度の測定結果を示す.これらの債はサシプリシグ中の平均

湿度であり.短時聞に起る変動は平均化されている. 7Be濃度は30-100fCi/m3(1-3mBq/m3)

こむらかずひさ.さかのうえまさのぷ，ただてつろう，ゃぎあっこ
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210Pbは8-40fCi/m3(0.3-1.5mBq/m3)の範聞にある.筒抜種の変動の傾向はほぼ同線で，春

先が高く夏期に向かつて減少し秋季より高くなるように見える.しかし短時聞に2-3倍の

大きな変動もしばしば観測されており，明瞭な季節変化の存在については確かではない.

濃度の変動と降雨との相関はあまりなさそうである.

粒度別の浮遊底中の核種濃度に関しては 7Beの60-65%以上， 210pbの70-75%以上が1.1μ 聞

以下のフラクジ冒シに存在し粒度の大きなフラクショシの寄与は小ちい.図 2にこれまで

に測定されている按種の積算粒度分布を示す.空気力学的放射能中央径 (AI1AD)は 210Pbが

0.5μm. 7 Beが0.8μmで 239，240pUの1.6μ 聞や 137Csの-2ρmよりかなり小さい.

はこれら核種の起源の違いを反映していると考えられる.

洞窟やトシネル，室内の空気，南極スコット墓地周辺の大気浮遊塵の測定も行なった.

【たばこ薬中の 210Pb】

210 Pbの降下量の地域的な遣いを知る目的で

さきに日本各地の水田土壇中の 21<i>bの測定を

試み，日本海側の秋岡，新潟，金沢.鳥取は太

平洋側より 2-3倍高いことを見出した.同様な

ことがたばこ葉で見られるかどうかを各地で

栽培されたたばこ葉の測定により検討した.

表に示した測定結果より，降雨・降雪量が多い

日本海側{とくに秋田)で産する生薬 は 210Pb

含有量が高いことがうかがわれる.鹿児島産の

コーカー種に多いのは，同地の降雨量が多いこ

とと関連があると考えられる.

一方，温室内栽培のものの 210Pb含有量が少江

ことは， 210pbが主として大気から降下して楽

に蓄積することを裏付げている.

AMADの違い
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lC06 夫妻t殺室長引い純良φキヒ時間知巳/-::基づぐ夫妻~r初i て
闘する J 芳察

。何軒-13-I f秒p史.I!s (放医荷)

雄主 久気すて‘の旅射性物損おぶ σ4与え矢射性物頓の挙勧をより祷知 I~調べるヱ k は、地
採科孝‘気象学などの小野I~ 包聾 t~埼線 U射長する。

と、ずi立、犬気中1::会"る放射作物種の腕E砂守豹，健すなわち工アロゾ Iレ純手 φ主尚をの重

いによる大気函ずの勧き I~r生直 L 、 S段得耗佐別 l二‘守賞 τ・株取 L t:: 犬苦~脊差是訊持I~ つ
υ7. '1 f3ε の総長命キビ初時間抗日観刻した e そ m主主友介式?の ，ft::.j向から‘犬気守 I~ 為、
げる '1Geの苓勧1-;'関 L、売容をえまヲた.

主主 主段階糾鶏1)アシダ-ーセン I¥イボ q~ームヱアサンアヲ主同川、才鵠守緯正手条令
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7仇の雑魚ヂトキ£・ょ。・1会ステージの令計帯夜(C.d のB手l間変化き Fl1・11::'示す。

千をにみiする久気均差是宇 7ße.の払魚令舟は‘長も・トわ‘耗径軒令に 6()~8o".μc、あヒ
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ゐス f-ジの令討場jをど抱忠告7持寄ピ外間保 lてフ "τiま. 三、 1::''y'1t"" Z "な"1%4-7・・検

討した。す工段、 %1L段の会段 iて対守る争J~ら IJ. ，時間的なるηiてかA、わ勺なぐまとめ zι
まうど、令計塊長iて間借なく、あるii:tiのやはあるる司の一定どみら;{(_る。 AMA P I~ つ

れ Tも、 tfrl孟;;...11が.一定とみられるような句句を示事。

4也付先射性ま義雄(:Z
1BU， Z外 U，zn払， mEL，司法ーなど)のま主佐字予言pヒの比較色も主主ろ

行る.

1) 約討.広報 :t:27自殺射イ乙号討論令議議そ穐集 ( 1'l83気loA %事産)

1抗ベ、みち之・あベしろう
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教1乞持仰し乱.この間，"f嗣の沢抗l親泊球T善治白
人i付曜 m通手しそントハレシ'/-....， 11ν今寸ヨ

ンの1Il~ぷ従事 L -tt o /'1 ワヲ年 l 月~ /98'~ i1 IZ 

月1-::'重V市1>.-1).'τ怖の同嗣?井千-fばせれや爪

0・8rvU.f ， 6.2. --v7r.'i JAS/1Il' dl ~同 T‘豹'7 Ct. 

手~t 似マb 向 f9'1f弁千-t同 o.l lV o. 'd<fV\c~/iK 11 ~幽ぞ
ず)1 ~ • 

包'も，明'ík.段ダ似怖の月間f奪千-t'l.芽~fi， tぜ頃
怖じの倒併を l自2.lc:存す，吋肢が Z事旬、 t拘留

守11JY..dl制作ぱ長哲事調fi11.存 LI 1正嘘紙者#取 回 1

í 刀 ff1十干乙 fぢ釘・ 9ト号、 ttt<.~雪 n . ¥.' 'i-勺の qあ、
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Yearly deposition同"
ー一ー一一一一一 232_，-，238.. 238..，..___ 232.....，..___ 137 

238.. 232_，- 137__ 210
kL  

__._  ~_.， ..__ -J-Th/-J-U ---U/~as8 ---Th~MlI ss _J'CS(HaS8 
Th ......Cs -""Pb Rainfa11 Mass ......-4. ....-4 ....-2 

)1"10 ~ )1"10 ~ xlO 
X10-2【nCil xl0-2 (nCil InCil InC1) 1町田I1 101 fCi〆('11 InCiノal nCi/ol fnCil向'

3.2 3.5 0.5 ・.9 1223 44.6 1.1 7.2 7.8 1.1 

4.8 4.0 0.7 4.9 951 45.0 0.8 10.7 8.9 1.4 

2.9 3.4 0.4 4.8 1621 ・0.0 1.2 7.3 8.5 0.9 

2.2 2.0 0.2 5.6 1757 35.1 0.9 6.3 5.7 0.6 

2.0 2.3 0.5 5.0 990 40.9 1.2 4.9 5.6 1.5 

1.9 2.4 0.1 4.0 1315 39.8 1.3 4.8 6.0 0.3 

1.7 2.1 0.04 5.1 1138 40.2 1.2 4.2 5.2 0.1 
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lC08 広島原爆被爆試制中の残留放射能の測定と解析

(金沢大理)0中西孝古林賢次山本卓男宮地邦男

【 1さじめに) 1守80年t震がいまじまヲた広島，長崎の積爆才婚す線量再評備の中川課題は

中性子線量である。米国で I主主iこ線5腕〈漂爆の出力，初期糊撤又ぺクト lレ)語、 β出者ち

した計算，':.主カをあ3 た再評姻>>srすめれ、日本で‘ t寸被爆銭料 l之荷主収た窺跡、の事~7B~に墓づ.
く方悲がとられてさた。 定若ら』志、 jq?7年1こ被爆E当料中に'$2Euなピを検出 ιτωたとと

から、乙の問題tこががれるよう Iこなヲた。 ヒころど、被爆から今日までの約40年間

t之、注工島，長崎叫鴎試料中に事~JIl棄に検出芝1ft..在、索爆中性i子波曝の窺肱は、 32 P， 60CO 

'152EUJ 154Eu，36ctである。今回、す線スペ7トロメータ1三よる刻定で検出されるのぽ主

に回Eu.-i'、爆J心付立て・の波埠試料む主克環く測定寸仰ぎ 'S4-E民， 60Coも検出さ札る.しがし

、中Jf生J予線量再評価の自下のさ与がかリである国Eは，防4-Eu.， 
60 Coの放射能は極め之微弱なの

で、 F良らL止した試料量で靖湾Eよくと札らの手開校射能モ測定寸るに崎、 'Eu.， Coをイ時的f::';'農

織して計数勧拳よく剥主するのがよいと3与えら札丸 一方、 mEu ， l雪4EtAJ40Co の I~ ヒん
ピは、熱および‘共q験費域の中性j子t乙よる(仇，t)反九‘の生活気、物C:'‘あるので¥ーゥの被爆尚料

1"::つりて、乙Itしら3核樟の凶放射能主刻定し〈仇，t)友九、の熱中性J予断面積ヒ共鳴穐分左者

義、した緋材r走行えd、再評備の宇佐主軸じなヲた中性ミ子スペクト Iレの当否を一歩 x '>'1できる習

能佐がある. とのような寿えに基づ、き、お鳥寮埠被曝糊斗がらの EIL，Coの端緒左検

討し、 '52Eu.， 
154-E比， 60Cobじ放射能からの熱t;ょが熟外判生矛フ Jレエプズの解材左量布、みた.

【実験】盆墨蛍主主広島寮爆の爆I心付近の os確を仕置で減燥した決の 2つを拭料と

したo ~え)島病院居根瓦 (1ま lぎ埠心)，灼 60j. 0 (b)元守梧i欄干の才色，崩岩〈埠J¥]がら約12.宮川p

約 2503-・ それぞ札玄 120メpγュ以下乙し、ず線ぇぺクトロメトリー，::.d: .i5 IS2. Eu.高官

放射能端麗 ζ 中槌J子技射イ色分対〈豹300句の試料在使瑚tユよる EIL，己。埴度の各史号左まず

オラヲた. 被1事斡料がらの EIL，c..oの?皐縮誌料税)約203-， 試料-<1>).拘200;'トをそれぜf./t二 ν

'rJレるつぼ(200c.1II1勺中でアルカリ港融(試料203-: NIl.O問。多，仰OOC，I Rx)した後、 NttOH港
来中で・のM等の落解除去 (E比.，c.o'志向ωH)3'三4宅地〉、付此洛索中がらの Slの北でん除去，

制 HCfからのTBP，.::.よるFeの抽出除去， 8M HN03がらの謄イオシ支持}樹脂カラムによる

Thの吸着除去を行ω、EIt，c.oをF台(OH為I二共施補業，乾燥'''''よリ Eu.， eo 5，農繍部分さω，ω試

料佐f/t.ぞれにフωて約 6j.ずつ左得た。 苑官放射能剤定 E/.I.， Co端緒幸P分の約58左ホf

')工今レツ器奉く2<1111'"ゆ，20 "''''' {.)に稗最し、 4明視の軍みにプレスした徒、聖章蔽吋恥(しり

検出患〈あらかじめ計救助率を剥定ずみ〉て局、留抜身持~'52EIt(件。8keγn ， I 54-EIL (1 2'15 keV 
tL 60Co(IIワヨ，1333keVめを刻定した. 主対立II:S分ポrEIL.， c，~.抱儲時分の Eu， Co~農度乏放
射イじ分がTでlf:量するため l之、 100"，，300句のEI(.，Co;，産剥結予分をポリエチレ γ箸1::.梓耳元・封入

し、 b犠標準〈寮~1i.脱分がr用 EK.，c.o標準主主主用りて銅製〉じヒ乏に武書記工大汚の照射講

で4ω5時間の黒射を行ヲた.

【結呆 ζ者察】試薄戒め約 203-(む:1. 4-PF， Lo: 23 ""帆〉がら 4-_2PP帆のEu.t64-ppm. 

なかにしたかし・こばやしけんじ・やまもとたかわ・みやぢくにお

84~ 



のCoを含むEIL，Co;，農絢封料怠劫 63-得た(Eu.の回収宇ほ約守1%，Coは約&'4.%)。試軒くhWJ

200 /j.. (Eu.: 0.81 PP""-I Co: 1. b pprm--)がらは 32PF'恨のら4と37pp'lYt ~Co左含抗比， eo端緒部千

日句5.S手得た(回収幸』まE凡で約98%，Co，-柄拘62%) • Eu.， Co (1) ~脂宿 1::: よ少、誠料の三域容

による高官放射能=則定の計教封奉が向上寸るとともに、悦Eu，IE4h60Co拷留放射能の北

電ピーク領域1'::コ γフ・トン・パックグラ γ ド主与之る4.0K， 208Tl， 2/4 Biなどの夫京放射枯竣

樟毛がなリ除去された.ただし、今回の程庭の端緒のイ土カではその討果iまさほど顕著で・ぽ

ながヲた.寸志 Lわ今、幸司料〈ゅの場合 Iま、その 60(_手重 5則定す3方向。ユ岬試料から得た 5o-
のE札， C.o7.農緯韻料を剥定するよリも約 21昔、三制定の感1Iがよ ρ。科料〈駒場会崎、をの250

sを刻足する占リも‘ 200 Tab1e 1 Neutron-induced radioactivity and target e1ement of (nパ)-reaction

$の拭料治会得た 53-の九 1n samp1es exposed to the nuc1ear閃 10sionat Hir帥 ima

Co~.農借銭料を測定ずる方 lnduced削 1叩 tivity** T町 ete1ement Specific a出 vity**

が約 2倍、潤定の威1Ì.;6~' (Bq/kg-samp1e) (mgjkg-samp1e) (Bq川)

J:'か、?と.

試料伺)および、(的それそ:、 (a)* 

れからの Eu..，己O"/.患繍封料

Eu-152: 463士 23

Eu・154: 87 I 18 

Co-60: 801土 61

Eu: 4.20 I 0.11 

Eu: 4.20 I 0.11 

Co : 64.1 I 1. 3 

Eu-152/Eu : 110.3 士 6.2

Eu-154/Eu: 20.8 I 4.2 

Co-60/Co: 12.50 I 0.99 

につ ωての瑚主ノ結果差、 Eu-152 3250 I 120 Eu 32.01 I 0.96 Eu-152/Eu: 

(b)脅 Eu-154: 690 I 150 Eu: 32.01 I 0.96 Eu-154/Eu: 

To.ble 1 1:::示す.wく吋) Co-60: 470 I 190 Co 36・6 I 1・1 Co-60/Co: 12.8I5.1 

の Eu~f索爆中桂三}Iこ被曝
* (aJ : Eu， Co enriched samp1e from roof ti1e of Shima hospita1 

した場合の被曝直後の (b) : Eu， Co enriched samp1e from granite of Motoy制 bridge

IS2Eu.の放弁才能A(Bs-) 1;1 k ** at the time il1l問diate1yafter the nuc1ear exp10sion 

量点て表わされる ('S4-Eu..， 6oCo ，:::ゥ Uても問雄). 

10-
3 
WくE心 一一一 t AC九)='~AγωLX中川町){弘、

内“)+ι山 'S'Ew.)}.-ーの
ただし、 Ar'ま景 J与量，しほアボ、グド、口定数， X 1ま
天然:周住4本容在/量，入，<1壊主主教，査tlt..， IepL.1立

熱がよ!A'県外中投与フ 1レヱツス，咋λ，1Iま(悦，lt)

友~の熱中地j.断面積 E共鳴積分で‘あふ (1)式 1:::'
5則定f直(AlwJ Tt.t，TLε1)，ヰゑヂ・ータ等を4も入 L<: • 
IS2E:u.. ，削E比， 60Coの3ゥの比枚射能値を同時に説

E月しうる霊七lt.，歪母i. ~評価したヒ乙ラ (Fi3-. 1)、

中央値として‘試料(tt)てAt凶 5・1X10'zcd2，歪ep.

~t ・ 4-)( 10へdz，試料似て、至:-u.急4-.5'x '0へ41，をq:..

~1 ・ 7 xlO九正Z ζ 7J:-~ ，爆心が会 250恨の地表イオ

主企』乙づりで計算主れた値(W.E.しoewe，私 4主J壷th..

'"' 1.'i/5災10'九41，歪4!pi== 3.12X 10'¥:相手;Fi;j. ，中司・句)

にくらべ歪比が南く ~ep..ポ、1t\く見積られた.なお、
主主義、工大脅・照射・急での今th..， ttept (C"，c2 S-/)を評

価 Lた結果t玄、哉、議、工大・号表荷から毅告;tlllてり

る刻定値1':::.，まtず一致 Lてりる.

85 -

Xl0'2 

10 
Shima hospital - roof tile (a) 

5 -0' 2 . 4 . 6・ e 10' 12 . 14 ic 10'2 

g. xl0'2 Motoyasu bridge - granlte (b) 
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1 C 1 0 海水中における 239，240pl1の深度分布と懸濁
粒子への吸着特性

(金沢大理)0中西孝村田真理大領真美

【iまじめに】主に大魚圏内核実験によラて環境に放出された23'f，2判 Hd推定約3900

k.1-，約8.9X 10'5 B'tの2*pu.じ約700k:f.， 約 S.9xIO'SB替の24Dpu.，以下ぬとのみ記す〉のが

なリ州防，;t、大白降フ|く，河"1*なピを通じて場7羊l三色たらされた。とのようにして毒

水中に入ヲたPa.tが、海水中がら海底土産薄物へ除去される過程や、海底堆積物がら毒水中へ

島7春めする過荘，:::.づりて、それを支部している因5をB月らがにするとと崎、寿3羊における

PLlの長期的な行方定予測する主で主零ヒ老えられる. 本研先では、外埠におけ~Pu

の鉛直端麗分布，海底堆荷物中の Pu~農JÌ:， PLlの毒水中懸靖粒J.や海~堆積物への吸着特性
の檎討に基づ‘き、う毎フに~海主堆積物問におtナる PUの挙動にづいて考摂した。

【実 験】本研先でPUの定量走行ゥた試料l志、東大・ 5毎予学研・白君主九ぢょが5長青丸に

よM 汗鬼杭海てい採取ιたものである.毒水(1今がほ式料あたリ40"-'2ケoL) 1':::.，;;;t.1t&.l:.'-::，お

いて鳳知聖のωPU トレーサの黍如ヒ金女共地処理主事色し、予備7農繍されたP民主隆イオプ~中毒
樹月初ラム惑で精製の徒、宅着試料ζιてoc線スぐフトロメトリーを行ω、九主主量した

.毒患堆積物tま‘説2尼面積〈操沼審の口径等)の明確なものの表層部左手号、定主量，乾金

量などの剥定の後、陀知琶のトレーサ主含む c.HN03で、煮滞し‘堆埼物中のP比定E容出さ也

、落出来から弘主分継して定量した。また、海水左手む径，.O)k帆およ 1/0...0・l，..u引のニュフリ

ポア・フ -1Iレターで}II裏堤ラ過しくろ迅速是 7.-v/lL/rl/ISOcm:) ろ過南米tま治法の方予去を

施して Pu.玄免警し、フィルター主の懸苅粧;J.，ま乾童量乞測主の後、海芯地積物ヒ同株の方

法で民主主量した.一昔、相模毒のう毎主土佐積物〈乾全量で約 lユ〉じ房総半島沖の薄氷〈約

10.L )をラ昆台した系1::p，仏主環加して約 3ヶ月間がくほんの後、在米ヒ毒患堆積物定分離し

、道水，場主堆積物のそれぞれにつり τPu.護産主主呈すること i二よリ九の分底地主坪備し

た。

【結果ヒ者察】今まで‘に 3費者らが太平洋，日本毒にわ、いて 3則定した海水中Pu~量産E の?東
産分布 ，Iワ刻点、ずの結果，のラち‘ 71く主薬〈毒菌"';;毎底〉の異なる日本寄リの太平洋 (Fi~.l
Idl'Jj君、の位置さ禾す〉でのヨ例主 Fi~. 2 ，二回禾する。りずれの3果度分布 t三おりても、 4--/)0

'̂ 800 帆に九溝友の極大があり、また*-環t二関係なく、増底上 /O~20帆のあ菅進71く中に中
間層よリも書lり払溝穫が観衆i立札た.とれらのラ果産分布 t去、現在の面部品太平洋の毒水柱

の中，:::.ô'~) 之、 P此の防相 60 足並~'~毎面下 O べJ 1.5 k?rLの漂さに怠iE寸るこヒ左示してりる.な

か、う毎*柱の中のP叫絡雪，*-‘;llj/1， 1ず約 lorMB~ k.m:2.， 2で約60M B~ k-n2 
) 3で約70

MB手 k~2 である.水面下 4-00O'V ?Oo相'¥.，~ある P此の物理・也f季初や挙齢にづけて 1立、更に

検討を続ける必要己がある。一方、帯主主 10""20帆の忠告寿フK中で中間--iよリモ九魂/量 ~.iti
りこじにつり之 t立、埼々の機与z倍、考えられてはりたが、ま定理由，;):J!.胸産』こはわかっていを

い。 しかし、今回、水藻ボ約4-k机，約 6k帆，約10k帆のデータを得て比岐してみると、底

管当事水中のiI-Jり九7農友の原因 I立通底，=-あるよう t二者之ら札る。モとで、環寿雄積物極君主管

なかにしたかレ・むうたまり・だいりょうまさみ
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のP低農度 ζ の関係7."，志脅ヨ年水中のPto展度につりて寿喪主拭みた。 Fi3..2 I三示ず剰点の近

くて"株取された寿志堆積物中のPu..E.定量した結果 t念、ヲ則点、l'(Fl手・ 1の瑚j号、 1の近く〉で

(マ・710.9)x 10s B~ k~2 J 測定、2'( F:3-. 1の瑚点 2の辻く〉て‘ (2.?r.O，・{， )K IOs 8s-知子 z"

あヲた. 乙の?毎域、での 5毎~堆積物の地積遺産ぞを 10視帆

/I03~ (P，仏ほ過去 20年間に堆積物中に入るように

念ヲたじす札t正、堆積物極表替の約0.2帆帆の摩さ

の中 l乙Fù.~.舎さIlt.~とじになる〉、海底地荷物〈含

水〉の密注tf.ワ(Jc-m:3 
， ;.毎底堆積物の乾垂量/~~

重量の凶乏 1/5とすれぽ、者'*堆靖物極表管 I::='おけ

るPピ痕iI:.Iま、剰見号、 l'で約 14-B，./ka.-乾聖量，訓点2'
で約 46事/k3--乾垂量 ζ推算±れる。との環毒堆埼

物極表雫の幸U桑討枠十ttのPIA.ラ農産じる争海7K中のPt.u嘩

産の出〈分甑bむに相当〉を計草すると、 5g'j点、 1(剥

来、rの者忠雄手毒物対測点、1の左足号毒水〉で約

7 X 105 1 kg_-I J ~腕、 2 (測定、 2'の迩島地域物対

測定、2の怠層毒水うず約3X (05 J_ k:J-I， 7則点 3(刻ー

怠 l'の場底堆積物対ラ剣束、 3の底著者米〉之‘、約 凶・

106 J，kj.-I となる。一方、太平洋主主ょが日本寿て採 Fi g. 1 

取した表層帯水中の懇靖雑多中の R成皮と餐宥粧J-
The locations of seawater (・)

and deep sea sediment (0) 

sampling stations をろ則したろ過毒水中のPttラ農Jtから、要き5寄粒3-""，予毎

水閣にぢ tするPu.の分AG!;む左京めたとこ 3、〈ヨ'"ヲ〉

x tOS 1. ki'て‘・あヲた。また、毒怠堆樟物〆ν三毎71く周』之

3ずけるP氏。v)の分取比刻史の卜しーサー婁験の結果』設

、(2ω14-)X 10 S ..l ki'τι 夕、九〈mf(SM7)XI2b

であ，た.とれらの結果がら、 Fi3-.2の底巷毒米中の
v

Pu;，農産 lま、題靖粒与が堆末費した帯主堆末毒物ヒ海底堆1毒

物の i主主 r::.あるヰオくの闇 lこかける P此の分過ちの結果とし

て説明できる Jうていあ少、士跡事物中での有機物等の分

解による P此の担体の落解やRιの7v緬がらvr備への酸ィむ

などによる海底堆積物がら海水への Pu.の再落品、ある

叫峰、 PU. 7農友の島 ω~71くのるぐリ込みなどの略奪定時
I~考える，x，'零はなりと考えられる.環迩堆玲物の土佐積

遠足[1ま教帆明L/103与のオータ」であきかう、予毎抵堆積

物極表借 l乙おけるPu.地方(1暑かなり高くな少、従ヲて

鴻在者面下 4J)O，，-， 800仇にあ ~R比護庄の高防毒.7Kð~海

底直上まで到達したとして色、海水中が.s~毎底地荷物
へのP止の珠去が、分ltill:むに支配』される限リ、，品、ず c't容

易 t乙達行 L:な凶可能性がみると矛札芝ltLる.毒71く中の

PLl7Ii'藩主堆積物中に除去さI}l.てしさうにほ、がなリの

坪1~ 主零ずるこじになるか色知u'しなり.
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1 C 1 1 向11¥.河)11水中の70}レトニヴム及[1"ヴ"1/'011.トメV

(青ぎ久雄エ) 初'J~4刊ノ 0病後泌:1，不利封

核実現食lこよゐ 7才- )レ7ウト仰をld、 /r bρキ八主ピ-7 ~ l1t是非で ，;t~ド導 r~ ケば
< JJ ? "1 ぃ&・ 1.Jこが-'7(最近姥長 l二件下し了〈る bのIJ、メユ埋設の易いr:-iリの身矛11/に

き<'i 7 r ~ \るこ ι6ffFきすYl~"不利'ftで 13 jず¥ ド?イブイ/1レアクト五合む雨水干
j==どのt!J安j::..殺m鋳い.r1/....リグ)J考テがあみかを P~ われごすb こと、ま戸丹 l州等，ø'何人
エ放射I~生が稗をよE量レ、 7 if -1 レ 7 ヴト ι の関係 E 詞ベ 0 ニぷ左目的ピし r~. 
ブズ /1レ7ゥトとし 7，-;1、タlレトジウム 2.3 <7 ' 11 :/2.3μそし了ゼシナムI.:j 7 _， 

愛1:泌較波釘}.151た仰にウヲ ，/;z3 ?乞 JFj主~ラヴム互選μ・・危撃しに，
その幼果、ドライブト 1レfケ卜 tA会的fこ雨水干の也bウム/，r7 fl天都れな裁の易

い工Fマ1)Iごよl，;)u {7J r-/tllJニ乙が系既定ゴ(l、ま fご10Iレ卜エウム.2-.3 '1〆 2タグとウヲy

::z3μ11.務、、ェ〆')(':11ιIJいえず、いわ少bブズ -1レデウト此のるの乞しでF打Lで
いる'9J首D卜!fzj手しに。
訴手t十の2草原;ドアイ 7if - 1レ7ウトをfiι、南'Kの合't;f':1-1司、素系:t!¥11谷の脅ヲ欠場エ梯内

の/を工T、月ゴビ1:1:本掠し fご.;，~ JlI7K 1 J多摩pJ:t-t州で判 l凶I:J. 1ご此勧)rごの多摩
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1 C 1 2 
ま最土寛孟式ネ斗r::ta:>者逗f底 レ J、弘、ノレ N p-237a:>タヨトキ斤

* * 〈北陸大・薬、金沢大理・ LLRL) 0山本政儀、阪上正信

小村和え茶谷和秀*

1 ) はじめに

超ウラン元棄の一番目の元素としての Np(93番元素〉、とりわけ物理的半減期の長い Np・

237(α;2.1xl06年〉については、環境中のレベルが Pu-239，240やA冊-241 と比べて格
1，2) 

段に低いため、ほんの 2，3の研究例 を除いて殆ど研究されていない。近年、高レベル放

射性廃棄物の処理処分に伴う環境保全問題と関連して、 Np-237が核分裂生成物や他のア

クチニド元素が壊変した後もなお長期間廃棄物中に存在し、 Decay P roducts として危

険な α一放射体の U-233、Th-229、 Ra-225を生成するとと、さらに Np自身が他のア

クチニド元素よりも地層中で移動しやすいことなどから非常に注目されるようになった.

N p-237はA聞・241の娘核種であるが、原子炉で主 t;:U -238( n， 2 n) U -237 (βー〉

→ N p ・237反応によって生成する.溶液中では、 5価 (Np02+)状態として安定に存在

する特異なアクチニド元素である.この型のイオンは 3，4，6価状態のイオンと比べて加

水分解や錯形成能が相対的に低〈、それ放に、環境中で Npがどのような挙動をするか等

の研究課題は現在早急に解決をせ tまられている問題である.

そこで、演者らはこのような Np研究の現状とその重要性に対処するため、まず環境試

料中の極低レベル Np-237の分析法を検討し、本邦で初めてグローバルフォールアウトに

由来する Np-237を αースベクトロメトリーにより定量ずることができたので以下に報告

する.

2 ) 実駿方法

環境試料中の Np-237分析のキー・ポイントは、 Npの酸化状態を溶媒抽出や陰イオン

交換法で抽出・吸着されやすい 4価に調整することと、 αースベクトロメトリーにおいて

E豆工豆亙E
1. HNO 3 + HC 1 Leach 

2. Filtrate 

3. Evaporate to DrynesB 
239 4. ...........Np TI'acer Spike 

1. Load 

2. 8M HN03 Wash (20σ-300 ml)台

3. 1M HC1/0.1M HF E1ution 

4. Evaporate to Dryness 

{肱:Alll危ed5ource: y-SpE業泊四1I!tIy)
5. Disso1ve in 101曜日C1

5. Disso1ve in 10M HC1 

zsopropyl Ether Extraction (x2) 

一生虫・ 主主
(Fe) 11. HI Reduction O.OSM(Heat) 

10亀 TlOA-XyleneExtraction (x3) 

ーさ呈・ 生豆
(Pu，Th) 11. 10M HC1 Wash 

12. 1M HC1/D .1M HF 5trip (x3) 

LaF
3 

Precipitation (x2) 

|lmss…n開聞03
5aturated with Al (N03) 3 

6. HI Reduction 0..01M(Heat) 

1. Load 

2. 8M HC1 Wa8h 

3. 4M HC1 E1ution 

4. Evaporate to Dryness 

5.日CI04Evaporation 

6. Electrodepo8ition ((NH
4
) 2504) 

0.5 A， 2 hr 

巴竺旦旦E

y-5pecトometry

a-Spectro!setry 

合Evaporatrto Dryness 

P1ated U 

' a・Spectrom.etry

237 図1Seporotlon Scheme of LJ'Np In Soll 
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最も妨害となる U-234(4.77，4.72 MeV)、 Th-230(4.68，4.61 MeV)、 Pa-231(4.67 MeV) 

を Np-237(4.79，4.77門eV)から完全に分続することである。フォールアウト Np-237が検

出される可能性が高い土境や堆積物試料を分析対象に、今回考案した TOA溶媒抽出、 Laら
共沈、陰イオン交換法を組合わせた Np-237の分析フローシートを図 1に示す.収率補正

用のトレーサーとして、 A阻司 243 からミルキングした Np-239(1l-; 2.35 d) を用いた.

3 ) 結果と考察

まず、 Np-237 トレーサー溶液を用いて、 HC1-H I系における Np(IV)の調整とその系か

らの Npの TOA抽出、 HC卜 HF溶液による Npの逆抽出、さらに LaF3共沈、 HN03 
および

HCI系からの陰イオン交換特性を検討し、 Npがこの分離スキームで 80%以上回収出来忍

ことを確かめた。

次に、 10g(50g) の土壌に、 Np-237、 U-238-U -234-T h-230(ピッチプレンド鉱石

より調整: P a-231 も含む〉および Pu-239，240 トレーサーを添加し、 Np と PU、U、

T h、 Pa との分続状態や Npの回収率を検討した。その結果、 PU と Thは HC1-H I系

からの TOA抽出で殆ど抽出されず、 Uは HNO3ついで HCI系での陰イオン交換で完全に除

去出来ることがわかった。 Pa-231 については、 Np-237 を含まない上記の試料老用い

てプランクテストを行った結果、 αー ス ベ クトル(5日間測定〉上 1;: U-238、 U-234、

T h-230、 Pu-239，24をも含めて全〈ピークが検出されなかった。 N..p:237の化学収率(

電着操作も含めて〉は、土壌 10gを用いた場合には 70・80%、土塊 50gを用いた場合には

多少収率が減少し 40-60%であった。

表 11;:、実際の環境試料に適用した結果を示す。分析に供した試料重量は、 BI K I N I土壌

( 10g)とBONTENCHIKU(Ash:O.lg) を除いて、他の試料は 50・200gである.測定は 5・10 日

間行った。 表 1に示すように、今回分析した総ての試料について Np-237が検出され、

N p-2371P u-239，240放射能比で 0.1・0.2%であった.現在、海底土や 20c圃 深さまで

の土壌試料について分析を実施しており、その結果についても報告する予定である。

Refer阻 .oes

1)R.J.P官官.trea世1et aL， 

Mar. E∞1. Pr句・ se芯，
6， 243 (1981). 

2)恥 d虫inetal.，

USAOCぬ理由，rtOCRL-
51612， Le酎宜官官a
IJ.ven回reLab.，N.πS. 

表1237NP contents ond 237NP/239，240pu octlvlty rロtlosIn envlronmentol 

somples: Blklnl， Bontenchlku， Konmurl ond Okuetsu 

Sα11Ple SαIlPllng R旬E-ZTt刃朋，2ts0 師NP1t2m7ts 院A〉c・2ti5v7爪ityFZ防刃t，l2m句O

N団関S dotes (pCl/g) (pCl/'日) (% ) 

Blklnl.' 1976 24.1 :!: 0.9 0.031 まO.∞3 3-ijまω(Surface 5011) O.αち ま 0.002 ま0.01

Bontenchlku・2 1151 主25 2.51 ま0.18 0.22士O.位
。同理>-palm1e眠障剖

ktsoomuuzOr-15・NC阻0】.1.' 門Oy1983 0.24O:t O.α抱 0.001受:!:0.00110 0.13主O.加

K口問nurl-No.2.' 問。y198均 0.734 t O.但6. 0.0:股!2土 O.α胆 l 0.11士0.03
(Soil，O・5cm) <0.333士0.012)*'
Okuetsu.' 円。y1983 O.支)5:!: 0.015 O.αXJ70士 O.α以)l 0.23 :!: 0.03 
(Soil，(}-5 cm) 

.'， 105・Cdry s副nple，μ ，Ash aample (官山 8町 plewas 町四国旬 heavyfal1∞t due 
to廿lenucl但 rtest ""P1団 i四 atB.怯おliA句 11in地rdI1954.). .'， 450・Cash sample. 
Errors are based on土 1σpropagatedcounting errors. 
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1 C 1 3 

1 ) はじめに

置疏酉愛ヌk霊長アニノモニニウム高虫角写による美由民容"空PU

酉愛fヒキ却CD主耳主車主容角Z事とま罵土責言式キ斗タ1トキ斤"'-CD辺董ffl

* (北陸大・薬、金沢大理・ LLRL) 0山本政儀、阪上正信*

原子力平和利用による pu の生産と利用が増加しつつある今日、環境試料中の PUの正

確な分析が、この元素の環境中における挙動や被爆線量評価、さらに高レベル放射性廃棄

物の処理処分問題に関わる研究を行う上で益々必要になっている.環境試料、特に土壌や

堆積物中の PU分析に関係するかぎり、これら試料からの Pu 抽出(溶解〉がキー・ポイ

ントになる。核燃料の加工や再処理などの原子力施設から一般環境に放出される怒れのあ

る PUは、難溶性の酸化物に成っている可能性が高〈、従来のフォールアウト PUに対し

て用いてきた HN03あるいは H N 03 -H C Iによる加熱リーチング法では不十分である。難
'7 _.... 1... _;: ).... ...，. '" ...... -r. 11 U n 11 r.1).0.. 11 II n tI r.o 11 1'1 ('¥ 2) 溶性 PU 酸化物を含む試料仏ついては、」れまで ~N03 -HFや HN03・ HF-H3B03による

3)_ _ 4) 
繰り返し抽出法、あるいは KF-K2S205や K2S207などによる試料の完全融解法が用いら

れてきた。しかしながら、これらいずれの方法もかなりの時間を必要とし、かっ煩維であ

る.本研究は、難溶性 PU酸化物の有無に左右されない、いかなる場から得た土壌や堆積

物試料に対しでも適用できる迅速・簡便な PU溶解法を開発することを目的として、硫酸

水素アンモニウム(NH.HSO.) の加熱分解に伴って発生する極めて活性な硫酸とアンモニ4"~V4 

アの還元力に着目し、この試薬による PU溶解を研究した.

2 ) 試料
，1，5) 

1000 "c および 1450"cで焼結した PU酸化物を含む模燦土場試料 ( P u分析法のマ

ニアル作成時に誠整したもので、トレーサ一貫の Pu-239，240を水酸化トリウムに共沈さ

i!、シリコニット炉で焼給したものを PUを含まない土壊に混合〉と一般環境土壌試料と

して長崎西山土境と NBSから購入したロッキー・プラット土境を用いた.

3 ) 実験方法

30冊L用のケルダールフラスコに既知量の細かく粉砕し F土壌試料、 NH.HSO および化;..J，.... ... --'JI{.....，，1"' nll4"tJv4 

学収率補正用の PU トレーサー (Pu-242または Pu-236)を加えて混合し、 NH4HSO4が融

解するまでガスバーナの小さな炎でプラスコの低部をゆっくり加熱した.その後、フラス

コを振りながら強熱した。硫酸の白煙が発生した後、さらに 2-3分間強熱し放冷した.放

冷後、 10%H 2S0 4溶液 10聞Lを加え、フラスコを湯浴中に浸して、岡化した融解生成物を

加温溶解した。溶液をミリボァフィルターに通し、不溶物をろ別した。 10%"_SO溶液で2--4 
洗滞後、フィルター上の不溶物をフィルターと共にビーカーに入れ 10%H_SO. 20・30圃L2~V 4 

加えて、ホットプレート上で約 5分間煮携した。冷後、同様にろ過し、得られた溶液を最

初の溶液と合わせて、 Fe共沈を行った。遠心分灘後、沈殿物を 8門 HNO 3に溶解し、陰イ

オン交換法によって PUを分離・精製した。電着した後、 αースベクトロメトリーにより

P u を定量した.

やまもとまさよし、さかのうえまさのぶ
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4 ) 結果と考察

最 初、槙擬土壌試料中の PU について、難溶性 P u 酸化物の存在程度をチェックするた

め、 8同 HN03 リーチングを試みた。その結果、 14500C、 1000OC焼結 P U を含む試料に対し

て、それぞれ 3・5% 、 10・30%の P u が抽出され、特に前者の試料中の PU が大部分難溶性

であることがわかった。次 tこ、これらの試料を用いて、 PU 酸化物を融解するに必要な試

薬量と加熱時間、さらに試料中の PU と収率補正周に添加する P u トレーサーとの同位体

交換などを検討した o NH
4 
HS0

4
による融解法では、土壌も含めて試料の完全融解ができな

いので、融解可溶 成分と不溶性成分の両者の Pu を測定した.不溶性成分中の Pu ~;t、

10門 HN円-0.1門 HF 溶液で繰り返し抽出を行った。表 1に 1450 OC焼 結 P u を含む試料に

ついての結果を示すが、融解可溶成分中!i:全ての P u が見い出され、試料中の難溶性 PU

が完全に融解され~こーとがわか

った o 10000C焼結 PU を含む試

料に対しても同機な結果が得ら

れた o 30 聞L のケルダールフラ

スコを用 い た 場 合、土壊試料

2g !i:対して試薬 10・15g，加熱

時間 10・15分が最適であること

がわかった。

本法老実際の環境土場を用い

て実験方法に従って実施した。

得られた結果を HN03 および

HN0
3
-HF 抽 出による結果と比較

して表 2に示す.長崎試料の場

合、 本法は HN03
、HNO3・HF抽出結

果とよく一致した。ロッキー・

Tab1e 1 P1utonium recovery from soi1 containing the 

inso1ub1e p1utonium oxide ignited at 1450・C by fusion 

with ammonium hydrogen su1phate 

Sample Amount of Heating PU found 
size reagent time Soluble fraction Residue 
(g) (g) (min) (cBq/g) (cBq/g) 

1. 01 3.2 5 1.41 ':!: 0.15 (74，亀)* n.d 

1. 02 5.0 5 1.11士 0.11 (83亀} n.d 

2.09 10.3 10 1. 30土 0.12 (69も} n.d 

3.26 20.6 15 1.22土 0.09 (70亀} n.d 

The error dI耳目七回 thepropagated counting error of one aigma. 

*: Chemical yield of plutonium. 

n.d: not detected by alpha 8pectrometry. 

Tab1e 2 Comparison of plutonium analysis in soil 

フラット試料の場合も、本法は NH4HS04 fusion. HN03 leach and HN03-HF leach methods 

報告値と HN0
3

・HF 抽出結果とー

致した o HN0
3
抽出は、少し低い

値になっており、難溶性 PU の

存在が示唆される.

REF宝R血痕::ES

1) Sci自信 andTechno1ogy均四cy，
地 nualof P1u旬 niumin Envi-
四国間旬1sin J，符溜1(1977). 

2) C. W. Si11， Health Phys.， 29， 
619 (1975). 

3) C. W. Si11 et al.，おlal.αlem.，
46， 1725 (1974). 

4) A. Aarkrog， Health Phys.， 32， 
271 (1977). 

5) M. Sakanoue， Radioi田な事国，
27， 271 (1978). 

Sample Method Sample size PU found 
(g) (cBq/g) 

NH4HS04 fusion 2.0 5.47士 0.29

Nishiyama NH4HS04 filsion 2.2 5.32企 0.23
soil HN03 leach 4.0 5.26土 0.30(Nagasaki) 

HN03-HF leach 4.5 5.40土 0.25

NH4HS04 
fusion 1.0 0.80士 0.05

Rocky Flats合* NH4HS04 fusion 2.0 0.78士 0.04

80il HN03 leach 5.0 0.62土 0.05
(Colorado) HN03-HF leach 3.0 0.76士 0.05

HN03-HF leach 
5.5 0.81土 0.06

The error denotes the prapagated counting error of one aigma. 
239.240 *: Reproted value of ---'_'.Pu = 0.80士 0.06cBq/g. 
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1 C 1 4 同位体交換演によ否故射桂コバJしトおよ u'、安定コバ)[..トの岡崎定量

(筑波大‘化)沼田長生 0尾J担俊之

ムヰ旦盟
環主蒐lZおけ苔放射，凶ゑ稚の挙動特，ト生乏し 5 パ否場合‘単~2着目す 5地射'1生物種ぢけで‘な

ぐ、その安定問イ立件色も定量して.そ;;hSの告宣tじ(すなあち比放射能〕在Ifヲメータの

「っと Lて主命ず五ごと力"しばしば有効ずあ否。ごのようえi場合、宇定同佐保の定量l才、検

射能の剥定ヒは別iご‘垂量分析法、分光九度:去等の通常の守新イL常的方3却さ上勺τイTAちポ
苔のが普通で‘あ否。いま、七し放射，性同イ立体、守定同値俳を同「試料から、械射能測定め

引によヲて、同時iご定量するさとか可能が Slt 、#常 l~ 女各者F合で‘ある。演老日は、すぎに
不足当量法定用い否放射，1生コ/¥"Jl卜および守定コハりしl、の岡崎支量涜量発表しーたが0)，.:zf法

じおいては、同イ主俳女持法定利用?る新しい分析法の原理を考索し、さ煮を環境;M料中的

対射'1生コパ‘)lトおよび‘安定コj¥'、JL，ト(f)岡崎定量に応用可る之とを試み1ミ。

え~塁
来安ロ霊の放射性核稚げを乞む誌、料3毒液のー定量(げのち官射能 ;J弘、X・の宇定同位イヰの奮

量:門:() l"2、 Xζ速い同イ色体交操長爪~'主t(i "7イじ哲学稚BX(Xの重重:m)を添加し、混合

守否。〉欠の同イ立体交検l主応、

Xゑ十 6X ご X 十 BX氷 ( I ) 

の完結後 .X}BX各都分の杭射能A，αさ測定する。交換干衡においては各部分の比按
射能11均ーにな否ため Jうで虫、ザ威り主つ

ヱれより

A_ o.. f_  Ax. ¥ 
門之 rn " 門ょt 十 rn ) 

凡=会 m (2) 

A:x. = A -1-α (  3 ) 
いま、梼:草溶液主用いて、刊l.::r， A之さ稚ヤt:?力、えた場告について、対んする柑射能A}αを
測定し、 A/α定以L::持して、ま1ミA寸 αをA:tl二対して、それぞいA¥.7。口りトす Jur、角九

の;場合じ士直会主関係すす写S坑るはずて附あ否。

ユ， ~~皇
~γN〈f12E111 上記の隈理主宍験的に証明す~t:.めL二、杭射』性コパ‘)}."トおよび】
L H IJZi:;ぷH q安定コri')Lトの水港漁|こコj¥'ソしト-CyDTA錆#の水溶液を加え
〉門 "C同COOH て同時定置を試みt。すがあち、上記<J)畏舟(1 )は、次の昨i立

ig.l 俳女持夜爪:・に相当する。
;:::ieJi;;::みじ;::;:;c ct計 + (6-Cy DT A2- ζ"7 (♂+十Co~CyDTA~
ac凶 守定コパソしト (n) /jオン 14"-ワ5メ，glmlおよび 60Co fI r--'3OrCi / mR. 

いけだ‘立がお・おr¥、工しゆき
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をぢ七水溶液(pH2)5On&左loomi分決漏斗にとL-J、コパ‘JL

トー CyOTA錨体およ弘、塩化す卜 1)ウム7K溶決SrJを涼加し、

混合す3。女挟平衡lこ達し士のち、アンモニア水 It1IAをよ約。

し中和す否。をしてワ口ロホJlL¥ '20rJ.. 10話HPOCク口口

ホ)lA湾汲1m陀白骨加、採還し、コパ、jしト(TI )イオン-s_抽

出竹商&1 否。各相力、~3 miずつをとフて、ウ工JL型Nal(TO

シシチし一三/ョ々 カウン勺で放射能(Aノ α)を測定。上記

白域作におして角製ウ坑たコ IfJLト-00T A錯併を使用す
3サわり lご精製m週粧を為昔、ー定小過剰の安定コ)rJしト( Fig.2 Experimental procedure 

コJ1" )し|、の重量:門)サ一定量的コ/りLトー9'DiA錫体〈コI(JLI、の重量:加)ピ井f与
す否ままの溶液定試薬として用い3ヒ、(え〕式、L1、決式、のよす Lこj正否。

す.m

SampleIAx.Hx) 

Co2+(H).CO-CyDTA(m) 

q
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土一盆1.
A-x.(A + α の関係を F:ョ， 3 に、門kヒ A/ o..(f)関係を ri~ ・ 4 Lご示す。両者ヒ毛比例閣併を

示?直線にがり ‘同位イ#実J奏法lこよ否杭射IJ受お主主4‘宇定:J"" )lトの岡崎定量か可能である
さとザ示-J)t_ 1:: 0 さの乏稚類のヴラフモしくはl齢史的傾き 、そしてヲ切片の値を償問す3
士ヒ Lこ上l-)、ヲ~íll試斜。岡崎定量ザ苛能であ 3 。添加、 j昆色守ヨコパ‘)l.，ト司 C1DTA鋸僻

の量をあ5力、L"め知"31央委tなく、操作t簡単で迅速で誌、寺。
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Fig.4 Linear relationship between 
Mx and A/B 

( I守85)判社，
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Fig.3 Linear relationship between 
Ax and A+B 
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1 C 1 5 環境猷料の扱射性コ I¥'JLトη析につけ Tのクロスチヱツ 7

(日本分材セ)坂東日3契・中山一成・ 0森本隆夫

(諸富)

放射性コバ JLトlま男子力均読ずう排出すAtる淑射性核種のうち行麦的な品種按種ずある。

この披射性コパ、 JI.ト 11主'(l 1持7Kヒヒも tこ海場、lこ持出されるため、葉境試科のうち海水

，海産生物および海J[; i~ 対象'( l 色故射能訓査の分析法ポぷ:..f!とされ τ~\ 否。~常これ
S の分析はゲ)~マニウム稜品審による V綬労尤万祈が痢 II .5ít1 1 11 古ウf 依 L べ jしの故射
能左測定す吉場合 l乙 \t核種相互の坊害ャコ~1'トンスぺクト JI. 1ごよる影響危ぜによ.， 1精

度よ〈求め奇ことは困難f、被期化学分祈が兆妻ヒなる。 r紋射性::JJr JLト労相法.Jl;t昭

和明年科学長角庁 I~ よヲマ守-('tこ作成され T日るが¥干の後の労析手法および測定機器

のi輩芽開発 I~ 伴 l' 従来涜 E 更直すこ'( '(なフた。 ごれ 5I~ 対 λ" lた苛祈j去l乱、科学j史的
責の委託1受 111 当セシターが設置す~ r蚊射性コ I¥'J[， トサ4司法検討審員室(争貫長:鼠

波大学 i也団長生)JI~ 主ヲ T 昭和 !11 > 58年度におけ T作威 tf~1)が.宅の -J夏'L L 1この分

祈法 1確註守るために海水，海産生物，海高土のコバ JL~ -60! 6 f.教聞ず刀祈 L、クロス

チエッヲ E行ヲた.また各機聞が正史査行ヲ(1)る方法ずを 7H町在行 II、これうの結果 E相

亘比較~1f ヮたがりずれも i高足すぐきー致が得うれた。

(万 祈 3去) _ia!L且L 帽生物四.，1由民化糊

'f~ L -{ Jj，の:JI¥' J¥.トー l:t;〉，寸 卜白 2+ 10同

&ot主リ精度よく定量す !_ :-la!O~ (4 印 IV¥I 50叫 竺土竺
るために、~ ¥の化学的 加融 1t加℃以上》 制服 抽「峨

冶イオ y空関分思

議咋 !.'~f 'L l な\¥イオ PE165 串イオJ冊分割

L交換分離法"(1~ I'I' ，')ワ 帥 l{70℃以上} 占
理心分割

グラムド G昨↑をえ装置を止川 相 94湖

周¥¥ tと澗定によるカ祈法 卜田"

海底卓 ι(100.位土}

650・c 加侵

lJ凶

塩盈抽幽 2圃

他 出 拙J(」 τ帥

障イ..~呈出分縫

南イ*~交国分周

電ト
PI4:計四

ずあ否。ぞの概略主図 1 間イ工掴
区I放射性コバルト分府法の概略

I~ 忌す。

(クロスチエ -:;1用説料の調製)

1) ~寄71<...

9岨1I醐

T葉県局審浦吊す採取 lた海水 t'1 :-デラレ 7-1)1..ター (O.If.S，.. .. )ず:.JiJJ!t lたの 3、10Rづ‘づ

;t~リエチt. ~製キューピテナー 1;: '(リ、塩酸20吋左加え T酸性1;:lた，これに一定董のコ

パ、 )Lト-60主張、加 L1討料 r1 t;: 0 

2) :'場産生物

①魚肉

千葉県銑子市 f時入 lた魚肉(すまぼこの弓科1)tα1'iJ kJづっガ害'1l tζ 。これにー是量のコ

バJLト-60 '! ~主力o lよ(~昆合 1 1 d式、草寺 'i lた。

Ii'人ピフ lょう C・な方、やまかず LIf • t 1) t 't tとかまき
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② l)かの内晴

王 鵠 酬 の 中 ずコバルトー州比鮒引きまれれ1るくげ矢口うれ 111311md

t 、 I05( イ乾~最後 5'00モイ何時閣反イじ i 食。 この灰イじ物主誠容製乱鉾イ拘る半後、 35"1恥J::{下X

l 1 V 笠混合器ず十万 t~ 混合 l r~ 。これを約60 1づ、つ対割 lI誌、料工 tた。新科の勾ー性

lま畝種類の元素(~つり""( Ijけ尤 X線分布r，"噌~~ lた Eごヨ、変動校教τ‘帥『川%1'‘あ勺た.
j) 海本.1..

福井県浦忌滝T、持取 lた海底主主 l句tτ‘乾域 1たの:$120仰判下!こ粉持f主主〈混合 t、約

30D~ づ、つうオ雪J t """{きが守'(l 1と。前科の均一性11数種頼の元素!こつ叶 T放射イじ甘析 T碍訳、t
t~ '(ごう、変動環教で}S~3，8 %ずあ守人

(クロスチ工ツク実施機関)

海上保守庁水路告Fノ東海区水産碕究所政射能者PJ~城県む害技術-t~タ -J 福弁県市生
石町究所，動力J:jl• 核燃料開発事業団東海事業所， (剣日本吋祈t.:-ターの 6~場唄ず突絶 [ t，o 

(結 果) 畏 i タ回スチ~ 7 ク措果

云寸
変動係数

A B C 。 E F 平均値 標準伺差
(~) 

高 水 10.8士0.5 10.1士0.5 10.2土0.68 9.98士0.44 9.67士0.16 10.5士0.3 I 

(吋加量) 9.2土0.5 9.8土0.5 10.1士。‘68 9.85士0.42 旦 10士0.14 10山 1 10.0 0.45 '.6 

I阻まO.11pCi 9.9士0.5 10.2土0.68 9.59士0.43 9.47士0.21

意向 9.1士0.' 8.7土0.71 9.65士0.43 9.4 6士0.17 9.5士0.3

高産 f、H包C8O4土添0.2加2量pCi 8.3士0.1 8.8士0.3 8.7士0.71 9.31士0.43 9.8土0.3 9.1 0.52 5.7 

8.5土0.70 9.76士0.44

生川、町内崎 11.2士0.5 94士0.4 9.85士0.59 10.20士0.41 9.01士0.13 10.7士0.3

泊 10、P宜0，'"，，:t 11.4土0.5 9.5工 0.4 9.36士0.58 9.88士0.40 10.9士0.3 10.1 0.78 7.7 

(. pCi/kg生} 10.13士0041 

3辱 i託J:.. :51士16 427.4士9.0 4 "士13 517:!::11 369士3 484土日

~I ， :!21 骨2 4" 8.4:1::9.1 513士11 4 8 8士7 4 65 41 10 

(PCYI'3転勾 425.‘1土8.9 522士11

【 ]は棄却検定によって除外した。 *1文科め灰化の際に後景が多〈輯った。 再2 &e (Li)J安置か:~5 非夜耳量点

刀析結果E表1l~ 示す。これうの結果 t <:....L4Tbの棄却検定去f横定する之、 A機関の魚肉

の結果のみ棄却ごれた。これは魚肉在灰色 ltミFまの温度が、1'&く、令室の炭素が号、リ塩酸抽

出イコバ、 JL トー 60 が‘定全 I~ 抽出 T、きながったに考え 5 -h ;)o この結果以外(~、一定蔓のコ

バ、Jlトー 601:添加 t"{調製[た海11，・魚肉ヒ t~ì境問のガ祈f直 1よ、添加宙!こ主〈一致 l 1. 

リヨ。ま実王宮家制 .. (あ否l)すのlカ噸工海高士の，結果は麦苦力説委'J....... (7.1 ~/O "l. イ、 先の ~ij 7K 

じ魚肉のF詰果の変重力f毛数+.6'"ぷ1% '(_比較 l"1ト再現性l，t満足T、き否ちのであラた。

これ i のこ工事、五作威 l~ Jt祈法 It操作的に t 比較的容事イ¥環境モニ -<J1) ./ゲのため

の法射性コバ、 11.~万祈法'(..[て有効であ否。

1) 赦射性コバ JI，.ト分材活横討委員電:穿26回要境放射能調査司寛成果論文抄銀東

r. 1 '1~ (昭和周年Jt) 科芋ま実的庁

2.) ~葉遣弘子ノ中ムー威， 1~ 良章ノ虻川成司，樋口英雄 ， K..Ji、山
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