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HF-SbF1溶媒におけるウランの化学的挙動の研究(1)

装置の組立とウラン溶液の調製

POl 

進

f緒言]

無水ァ、y化水素 CAHF)は非常に強い勲であり、加溶媒分解やプロトン化する能力が強い溶媒であ

る。それ故この溶媒中では存在できる陰イオンが限られており、多イ師事イオンでさえ主義に溶媒和した

形〔或はフロロ錯体〕で存在していると考えられる。このように陽イオンを単純な化学形で存在させ

得るAHF1土、陽イオンそのものの化学的挙動を視察する上で通常の水よりも溶媒として適していると

いえる。':1)しかし遷移元素の低醍化状態のフッ化物はAHFには僅かしか搭けないため、従烹この研究

は困難とされていた。近年この問題はAHFにルイス酸、特にSbF1等を添加した超強酸 (superacid， 

or magic acid)を溶媒とすることで解決し、遷移元棄の陽イオンの研究が行われるようになった。

AHFにJレイス酸を添加すると、その酸強度は飛躍的に増加し、強いものでは100%硫酸の108倍に

達するものもある。この溶棋はAHF同様、陽イオンを単純な化学形で存在させ得る上に、更に通常水

溶液系では不安定な酸化状態の陽イオンでさえ、安定に長時間存在させることができる。

よってこの溶探中で種々の酸化状態を有するウランの隅イオンの研究を行うことは有意義である。

即ち水溶液系で不安定なE価の状態も安定であり、 V価、 VI価はウラニJレ構造をとらずフロロ錯体と

して存在していると予想される。このことは、この溶媒中でのilluIli.-vvr価までの酸化還元反応に可逆

性が期待できることを示し、水溶液系と比べ興味深いこと

である。木研究は土記の観点より超強徴溶楳中でのウラン

の酸化還元反応を研究しようとするものである。今回は超

強酸溶媒の取扱い法、ウラン溶液の調製法、吸収スペクト

ルについて発表する。

光雄・鈴太開・原(東北大金研)0杉山
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[実験]

AHF及びSbF円は非常に寓食性が強〈、又空気中で激しく

発煙し有害であるため、 HF-SbF5~容媒を取扱う装置は全て

耐食材で構成し、更に高い気密性を有することが必要であ

る。そのため装置は全てテアロン製のジョイント、

、パルプ、チュープ等で構成した。 C図 1) 

実験はまずガ、ス状のAHFを液化し、そこにSbF5を添加し

て培媒を作る。これにウランの金属又はフ、y化物を溶かし

サイクリック・ボルタンメトリーにより機化還元反応に関

する情報を求め、それに基づき定電位電解を行い、任意の

酸化状態の溶液を調製する。酸化状態の同定は吸収スぺグ

コック

HF-SbF'i取扱装置の系統図

すぎやまたけし・はらみつお・すずきすすむ
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トjレを;調べることに占ごり行う。このような実験を行うに当り、今回はまずウラン溶液の調製に関する

実験を行った。試:ドヰは金，吾ウラン及び四アッイヒウヲンを用いた。四フッ化ウランはウランの酸化物を

フンオンー 12(CC]: F'::)と約40000で反応させる乾式法により合成した。試料の溶け具合をJレイス殿

の濃度(即ち醜強度〉、溶解時間に潤して調べ、溶液中のt7ランの濃度は γ液~~IJ定を行って求めた。

次いで石英セJレを用いて吸収スペクト Jレを測定した。

[結烹及び考冥]

(主四ァ、ソ化ウランモ弔いすこウラン溶液の調製

Balukaらの報告(心のように四フッ化ウランのHF-SbFo溶媒への;容解は非常に遅〈、 HF-SbFeのモ

ル比が1:0. 03 ，推定勲強度Hn=ー14.0程度の溶棋では3日経過しでもほとんどウランは溶けていなか

った。次に♀棋をそjレ比1:2、推定酸強度H，1 =-20.8という強い容棋にしfこ請果、 3日経過後に黄緑

色に呈した約5X10一'Mの溶液が得られたが、この溶液の吸収スペクト Jレにははっきりした吸収ピーク

は見られなかった。いずれにせよ、この条件下ではまだ田フッ化ウランの詩解が遣し又僅かである

ことから今後更に高濃度の溶液が容易に得られるような培媒の条件を調べる必要がある。

②金J宮ウランを用いたウラン溶液の調製

金居ウランの溶蝶への溶解は四フッ化ウランに比べると速かったが、それでも別種の溶媒(HF-BF3) 

で報告されているほどではなかった。そこでHF-BF:~ 議楳よりも酸強度を強ぐするため、 HF-SbFó溶探

をそル比が1:0.08.推定慢強度目0=・14.3程度の溶媒とし、これに;容かしたところ、 12時間程で守

色を呈した約0.2Mの濃い溶液が得られた。その

吸収スペクトルを図2に示す。これをBalukaらの

データ'.:)と比ぺるとE価の存在を示すピークが

明らかに示されていたがπ価が混在している可能

性ち考えられる。この培液はその後更に数日放置

しておいても溶液の色が変わることはな〈、この

ことはEf置が酸化されずに安定に存在しているこ

とを示し、超強西宮溶媒の特設が見られた。

以上の結果よリ今後十分な程度のウラン(皿〉

溶液を出発物質として電気化さ罪的澗定を行い‘所

期の目的である酸化還元反応についての研究を行

う予定である。

〔文献]

(1) T. A. 0・Donnell，J. Fluorine Chem.， 11， 487 (1978). 

(2) M. Baluka. N. Edelstein. and T. A. O'Donnell， Inorg. Ghem.， 20. 3270 (1981). 
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金属ウランを容解した溶液の

吸収スペクト Jレ
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The Research工nstitutefor Iron. Steel and Other Metals， Tohoku University. 
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ピラゾロン誘導体と四級アルキルアンモニウムをもちいる

N p (V)の溶媒抽出

(東北大・工) 井上
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Fig.1 Eftect ot pH on the 
distribution ot Np(V) [Na 
Cl.h = 5.0xlO・置.(HA]t = 1.0 
xl0-ll:. 0: (HP~ = 1.0xlO-2

• 

(QCl]i = 5.0Xl0・三 口:[H2 
TJIヲ5.0xlO・3.(QCl]i = 2.5 
xl0・"， t:.: (HC]I = 1.0xlOーへ
(QCl]J = 5.0XlO-3 

Fig.2 Ettect ot (QCtJ! on the 
distribution 01 Np(V) [NaCl]1 

= 5.0xlO-へ [HA]t= 1.0x1Q-2， 
0: pH 4.0，ロ:pH 4.5， 
A : pH 3.5， [HP h = 4.0xl0・s

-4 -3 -2 
log [QCl]i 

民
J
V

ネプツニウム;ま*i苔液中で:ま比較的 5f面の状態が安

定である。 5j面の状態では普通NP 02+の形で存在し、

このイオシは有議溶媒によって抽出されにくい。我々

はE先に、 1-7ェニ:v-3ーメテ!y-4ーへJ ンソーイjj，-5ーと。ラリ、"i]ン(HPMBP，

HP)と共にメチ!;トワオ何日ンモニム(MTOA)をもちいると、有効

:こ.:.Jp (マ)を抽出できることを指摘してきたが、今

回は本抽出系の鰐祈をより詳調に行い抽出種を推定し

た造果について報告する。まえ、 HPMBPと比較する目

的で新しいピラソロン誘導体を合成し、抽出を行った

ので、その結果についても報告する。

(実毅)243 Amからミルキングして得たヱ2・9Npを

水に溶かすことによって 5個に調整した。ヨTOAは Fー

タイト袈カプリコート(塩化物， QC 1 )をそのまま

ベンゼンで希釈して用いた。ピラゾロン誘導体は3ーメ

チ11--1-7エコー5ーと。ラリザロン(むと。=ゲヨン)と塩化アシ lレより、

Jensenの方法に従って合成、再結晶したものを用いた。

抽出は ふたはき試験管中で体積比を 1: 1として、

30分間接とうし、分記比は各相のγ放射能ょっ算出

した。水栢の pHは一定量のニコチン酸(HA)に適

当に水酸化ナトリウムを加えて調節し、塩温度を一定

に保つために塩化ナトリウムを一定量加えた。

(結果)HPKBPとKTOAによるNp (V)の抽出

N p (V)の分配に対する pH及び試薬濃度の彰醤

をFig.l-Fig.3に示す。ここで添え字のiは初期混度

であることを示す。 logD のpHに対するプロッ

トは勾配が 2から 1よりやや小さい値にまで変化して

いる。 一方、 log[QCl]iにたいしては [Q

C 1] iく [HP] ，の時には 2よりやや小さい正の勾

配をもつが、 [QCl]iが [HP] iより大きくなる

とlogDはゆるやかに減少している。また logD

の log[HP] iに対する変化はかなり広い範囲で

1よりやや大きい勾配を示している。これらの結果は

泰

。

-2 

司
J
V

口
0
0
}

いのうえやすし、とちゃまおさむ、〈ろきゅういち
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四級アンモニウムであるMTOAがHPMBPと次の様な栢互作

用をしていると考えるとうまく説明できる。 1
/ロ

(HP)口+ (QCl)o ~ 

(QP)I) + H今+ C 1 - (1) 0 

コ
相と振とうした後の有機相のHPMBPの紫外吸収スベクト E-1
ルを測定することによって確かめている。

(1)の平慣が右にずれている場合には [QCl]iキ ー2

[QP] 0， [HP] 1)キ [HP] i一 [QCl]iと

なり、 Np02"(M)の抽出は -3π .，// ー

i「 f ぺ L I II m(QP)ο+ M~ + (H P ) (J ~ I 
一5 -4 -3 -2 -1 

(Q"MP'+I) 1) + H令 (2) log (HPli 

で表される。ここでmは1または2である。即ち抽出

種は主にQMP2とQ2MP3である。一方(1 )の平調

が左にずれている場合には [QCl]iキ [QCl]0， 

[H P] iキ [HP]0となり、抽出平穏は

Fig.3 Eftec↑ot (HP]J on the 
distrjbuti~n ot Np(V) (NaCl]1 

= 5.0xl0・"， [HA]t = 1.0xl0・l
0: pH 4.0，ロ:pH 4.5. 
11 : pH 3.5. [QCl]l': 2.0xl0・3

m (QCl) o+M++ (m+l) (HP) oJ~(Q"MP ド 1 ) 0 + (m + 1 ) H -+ m C 1 -(3) 

の形で示される。 logDのpHに対する勾配の変化は(1)の平衡がずれて抽出が(3)から(2)式

の形に従うようになるとして説明できる。またFig.2で [QCl]iが [HP] iより大きくなる

と分配比が減少していることも、相互作用により [HP]口が減少しているためと説明できる。

けれども、相互作用の平衡定数からはもっと極端な logDの減少が予想されるため、その様な

条件では他の抽出種の存在の可能性も考えられる。

HPMBP以外のピラゾロン誘導体による抽出

Jensenの方法に従っていろいろな構造をもったピラゾロン誘導体を比較的簡単に合成できる点

に着目して、モノピラゾロンと種々の塩化アシルょっ、いくつかの誘導体を合成し、抽出実験を

行った。 >POClなる構造をもっ化合物とモノピラゾロンより合成されるピラゾロン誘導体は

かなり水に諮解しやすいため、 Np (V)を有効には抽出できなかった。 Np (V)の摘出剤

として有望なテレオロイ!比。刊。ロン((Cl日H9N20)COCBH4CO(CIOHsN20)，H2T)およびfJiv;ji"'¥ "ンソーキシピラγョ

ン(CoHsGH20COCClOH9N20) ， HC) と MTOAによる抽出結果を Fig.l に示した。力!~ili"ヘツリーむと。ラγ ゴンに

よる抽出挙動はHPMBPの場合とほとんど変わらず、テレ77u1!vt。判。ロンによる場合は少し異なる。こ

れはテレ77uイ!vヒ。ラγロンが二塩基酸として掻舞うためと考えられる。また pHの高い範囲でほどちら

の場合も抽出が悪くなっているが、このような現象はミリストイ!vtOぅγロン (CH"(CH2) 12 CO (C 1 OH9N20) ) 

の場合にも見られ、立体障害によって、高次錯体を作りにくくなっていることが考えられる。

SOLVENT EXTRACTION OF NEPTUNIUM(V) BY QUATERNARY ALKYL必例ONIUMAND PYRAZOLONE-
DERIVATIVES 
Faculty of Engineering， Tohoku University， Yasushi Inoue， Osamu Tochiyama， 
Yuichi Kuroki 
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P03 

[緒言]

様焼率測定のためのネオジム及び超プルトニウム元素の

硝酸ーアルコール混合溶媒による陰イオン交換分離

〈原研) 0自国重和、間柄正明

前回及び前々回の本討論会1.2)に於て、超プルトニウム元素の硝酸又は塩酸溶液とアルコール混

合溶媒における高温高圧での陰イオン交換挙動について報告した。これらは重イオン核反応によっ

て合成される短寿命の超プルトニウム核種を迅速Eつ定量的に分離する目的で行われた。今回は、

使用済核燃料の正確な燃焼率を制定する目的で、フィションモニターとしてのネオジム及び中性子

捕獲反応で生成する超プルトニウム元素(アメリシウム、キュリウム〉の迅速分離に応用した。

一方、高放射能の試料老取り扱うには、高温高圧下での操作を避けた方がより安全である。この

観点から、自然落下によるイオン交換法を見直し、室温中でネオジム及び超プルトニウム元棄をさ

らに効果的に分離する方法も合わせて検討した。

[実験方法]

燃焼度 2・3万円刷/t、冷却期間数年程度の実践料溶解液を試料として使用した。これに、 147Nd 

(Tll2: 1O.98d)をネオジムのトレーサーとして用いるため、 100分間頭射後約 1，月冷却したU02試片

の溶解液を混合し、さらに塩酸文は硝酸溶液による陰イオン交換分離法で、ウラン及びプルトニウ

ムを除去して試料溶液とした。

迅速分離用には、三菱化成製陰イオン交換樹脂ト1cI GEL CA08S (架橋度:8%，粒径:11.5::t2μm) 

を内径1mmφのテフロン管に充填して用いた。また、室温での分離には、同 CA06Y(架橋度:6%、

粒径:23.5:!:4μm)を4mmφx4cmのガラスカラムに詰め使用した。その他は、前回と同様であった。

[結果及び考察]

図 1に、高温高圧(900C、約1門Pa)下で照射核燃料中のネオジム及び超フソレトニウム元素(斜線部

分〉の迅速分離した場合の、溶離曲線を示す。溶離液は、 0.01門HN03・90%CH30H混合溶媒を用いた。

今回も、これら元素は良好に分離できたが、それは主に高温で十分なイオン交換平衡が得られ分解

能が向上した為2)であろう。 Am及ひ'Cmーフラクションには、それぞれプロメチウム及びサマリウム

が混入したが、定量の妨害物質とはならない。クロスコンタミネイションは、各フラクションを的

確に分割することにより0.1%以下に抑えることができた。ネオジムは、 241Amのα放射能がピーク

から2桁程度落ちてから溶離が始まるので、この点から約 0.5mlをとりNdーフラクションとした。

従来我々が用いてきた耀焼率測定のためのネオジムの分離法は、 2-ヒドロキシル-2-メチルプロピ

オン酸による陽イオン交換分離法を含め数回の分離工程から成り、かなりの時間〈数日以上)を要

したが、この方法では 1時間以内に完了した。

図2は、室温中でネオジム及び超プルトニウム元素の分離を示した溶離曲線である。 i容謎j夜は、

0.5門HN03・80%CH30H混合溶媒を用いた。ネオジムの溶離状況を明示するため147Ndの 531KeV r 

放射能で得られた溶離曲線を一点鎖線で示した。ネオジムの分離までに 2・3日要したが、キュリウ

うすだしげかず、まがらまさあき
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ム、アメリシウム及びネオジムの分離は効果的であった。..'1ST門法3)はこの系での分離を2回行いネ

オジムを清製しているが、その処方に従い分離を試みると、分解能力3悪く必ずしも定量的ではなか

った。ここでは、出来るだけ硝酸濃度を上げると共にメタノールの混合比を下げることによりイオ

ン交換速度を上げ、またイオン交換平i討に達するよう粒径の小さい樹脂を用いて十分な分離時聞を

かけた。分離係数は温度が置くなる程大きくなるため2)、本質的にほ温での分離は有利である。こ

の方法は、より安全に複数試料老同時に処理することが容易で被壊法による燃競率湖定のためのル

ーチン作業に通ずる。

以上、いずれも 1回の分離操作のみでネオジム及ひ、超プルトニウム元素む精製が可能であった。

しかも、各フラクシヨンには残涯は殆ど含まれず、蒸発乾回するだけで質量分析器を用いた同位体

希釈法及ひd線スベクトロメトリにより定量するための試料が調製できる簡便な方法であった。

[文献]

1) 臼田他、

2) 臼田他、

3) 

第28回放射化学討論会予稿集、 p111(1984). 

第29回放射化学討論会予稿集、 p134(1985). 

1985 AnnuaI Book of AST門Standards，VoI 12.02， p152. 
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+ CzHs'倒 (0.9rnl)]，b:eluent[0.5MI-叩3-80%α300]，
resin氾A06Y(O.伽uJ， colunn bed:4畑中x4cn，at 
ro冊 temperature，flow rate:ca.O.09叩 /min.
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Fig.l Rapid separation of胤 andTPU at elevated 

temperature. S訓 plesolution:conclOO3
(0.OSml) 

+ C_Hαi(O.4Sml)， eluent:O.O~丑1oO.-90\æαf2"S~"~' .-...-" ----..-.-.--....~3 ----'3 
resin:CA08S(23.6)， column bed:lmmドS.7cn.

t田中erature:90~O.loC. flo町 ate;ca.7cm/min.

9 。

AN工ONEXCHANGE SEPARATION OF NEODYMIUM AND THE TRANSPLUTONIUM ELE~包NTS IN SPENT 

NUCLEAR FUELS W工THN工TRICAC工D由 ALCOHOLMlXED SOLVENTS FOR BURNUP ~但ASURE~但NT

Japan Atomic Energy Research Institute， Shigekazu USUDA， Masaaki MAGARA 
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P04 抽出クロマトグラフ法によるアクチノイドの分誕

〈原研・化学部)0木村貴海、菩勝常期

1.緒言

アタチノイドの照射試料を対象に簡便な化学分離法の開発を目的として、溶蝶抽出j去の

特徴とカラム法による多段分離が利用可能な抽出クロマトグラフ法を取上げ、アクチノイ

ドと核分裂生成物(FP)の群分離とアクチノイドの相互分離の検討を進めている。

抽出剤:こリ Jン酸ト')アチル(TBP)、保持体に無極性の吸着剤アンバーライト XAD-4を使用

し、 TBPをXAD・4に吸着させた樹脂(TBP/XAD・4)への U(羽〉の抽出挙動と酸化還元反応を利

用し U，Np，Pu，Am.FPを棺互分離した結果を報告する。

2.実験

2.1. TBP /XAD・4の調製法

次の条件でTBP/XAD・4を調製した。①前処理として市販のアンバーライト XAD・4(比表面

積700・800m2/g，平均孔径3nm)を水、アセトンで洗浄し900Cで減圧乾燥する。 J ②XAD・45gに

5%Na2COSで洗浄したTBP10mlと希釈剤40%メタノール 10mI Jを加え一定時間振とうする。③

カラム(15mmφ)につめ過剰のTBPを51メタノール 500mlで洗浄し900Cで減圧乾堤ずる。こ

の条件で吸着するTBPはXAD・419当り約19である。

2.2.アクチノイド、 FP試料および定量方法

実験には硝酸ウラニル濯1夜、 237Np・239pU・241Amトレーサ一、 FP (1984年10月.JRR・

2で天然組成のU02を照射)を使用した。 Uは 1C P発光分析、 Np.Pu，Amは全α線計数(2

πガスフローカウンタ)と α隷スベクトロメトリー(SS D)、FPは全β線計数(2πガス

フローカウンタ〉と γ譲スベクトロメトリー(Ge検出器〉により定量した。

2.3.バッチ法、カラム;去による抽出実験

分担比Kdはパッチ法で、 Kd(m I / g):[ (Co -C)/C]・(V/m)により計算した。ここで、 C由:初

期濃度.C:平街後の濃度.v:溶液量.m:TBP/XAD・4樹脂重である。カラム法ではTBP/XAD・4(40

・60mesh)1.5gをガラス管に充埴し両端を石英ガラスウールで固定してカラム(6mmφ.'<90tnm)

とした。このときのカラムの間隙容積は約1mlであった。溶離液はマイクロチューアポン

プで流速を一定にして供給した。

3.結果および考案

3.1.U(VI)の抽出挙動

バッチ法でU(VI)の抽出挙動を調べ、次の結果を得た。①3トlHN03で振とう時聞を変えて

分配比を測定した結果、約30分間で平{討に達した。ただし酸濃度が高い場合はより長い振

とう時聞が必要であった。⑤3MHNOsで抽出剤濃度(TBP/XAD・4中のTBPの割合〉依存性を調べ

た結果、 slopeは2.4であった。③[Ilつ濃度を淵で一定にしNaNOs;を使って[N03-]濃度依存

性を調べた結果、 slopeは2.2であった。④[NOs-]濃度を3門で一定:こして[H寸濃度依存性を

調べた結果、 slopeは-0.6であった。⑤3門HNOsでU(VI)濃度を変えて抽出容量を調べた結

きむらたかうみ、あがっじようくん
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果、 TBP/XAO・41又当り溶液中の U(VI)讃度5m又/ml.l0mg/mlの場合でそれぞ九120mg，140mg 

まで抽出されることがわかった。

上記の③ー④の結果は、 U(羽)の抽出挙動が溶媒抽出の場合と同様の反応、 U02ゅ+2NO:3-

+2TBP=U02(NOsh・2TBP、で説明できることを示している。

3.2.アクチノイドの相互分離

バッチ法でアクチノイド、 FPの各元素の分配比毛淵定した結果を図lに示す。 Np(羽〉

はKBrOs.N p( V) ・ Pu(W) はト~aN02. P u( ill)はNH20H.HCI~使って調製した。ただし HN03護

度5ト1以上でNp(V)はNp(W).Np(羽〉に不明化し、 Pu(ill)はHN03により Pu(W)に讃化さ

れる。この結果をもとに、カラム法で U.Np.Pu.Am.FPを相互分譲した浩果を図2lこ示

す。分離はカラム内で次の Purex法に頭似の議化還元反応そ便って行った。①まず試料老

溶離液 1でU(羽).Np(VI)， Pu(W).Am(ill)に調製しカラム上部:こ加える。②;容離i夜1で

Am(ill)とFP~;tカラムから溶出する。③j容離液 2 で Np(vl)だけを Np( V) (こ還元しi容出

ずる。④溶離i夜3でPu(W)だけを Pu(国〉に還元し溶出する。⑤最後に U(羽〉は水守i容出

する。この分離I去の特徴は、 1つのカラムで U.Np.Puと311面のアクチノイド .FPの群分

離、 U.Np.Puの相互分離が3附 N03中で簡単にできる点にある。

104 

1 1 2 I 3 
10" 

4 

FP 刈O ーすー αactivi ty 
宅 ー-)(-ー βactivity 

( E CL 

口U(Vl)
V 4 u〉， U 〈

ONp(Vl) 
> -- I i I r ¥ _ ~、J

• N p( V) 喝~ I 'j I 1 I ，1-' U " 1::> 

ムPu(lV)
巴J ・1
〈・、. 

A Pu(ID) 、
、. 

XAm(回) . 
国 FP( s) 10' ・ i101 

..，"' Z r 
、
'. 

マ日Nb
1・. 

~~--.ー~. 1S区1距、Z
"K 

10-1ト
〆睡 。 5 10 15 20 

/ 
m Effluent(ml) 。 5 10 図2、U.Np. Pu.Am' f" Pのm離曲線

H N 03(M) 百5離I夜 1.3MHN03・O.0111KBr03' 2.3円HN03'0.05門NaN02.

図 l、アクチノイドおよびFPの分配比 3.3円HN03.0.0511NH20H'HC1. 4， .~ater 

涜速 0.7ml/cm"'min.

SEPARATION OF ACTINOIOS BY EXTRACTION CHRO門ATOGRAPHY

Oepartment of Chemistry. .Iapan :¥tomic Energy Research Institute. 

Takaumi KI門URA..Iohkun AKATSU 
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P05 吸着法によ"$70 Iレトニウム画委!Ít/I天~!."分取

{東犬・理，フロげ¥1判的事) 。小橋;安哉、 * q.~. Chorri崎

ー核完華全穿の結果，杷王手」こl;fi・11-トニウムによリ3雪遣されτぃ3。アルトニウム l;t非常lご

毒伎の強u元素ずあ苫ことがう，その正量生中での挙動l二槌位、が集まマ之1.¥~" 7
0
11..トニウ

ムは iJ:腕中1.-rrr I TV I V I 視のいず礼の殿1~鴻毛と q う~ o 7・11..，.. ::;.. fJ t... q') 1童相ず

の挙動主 8fjらがにす 3ためには，環境中ずの吃の離，fU末現巳主知 3似零がめ 30海水中のず

tレトニウムに I ~， 1.. 1エ，住い醜!l(.t(貿慢の 70，し卜エケム(払(UC)1"払 l1V)) t 志 L\~t1(.l~"挺
の7

0
1レムニウム(九 (V)寸九(担))を介融定量す 3す戒が間発され v f支F管、の海水試案~Iこ通

1刊さ九 L..~' :3が，r.....la)ヒ7帆 fπ) あ:3'" Il払 (v)ヒ払(VI)主.，.，'高ε定をす 3ヲよ主lまま1=-な

U ・月色調梶山ま，シ '1 カゲ、 11.-乞農政カルシウム主用いた啄為法.~よ 3 海水中の p...(γ) 乙
九('Vl)の介抱t二ヴ...， "1枝討したので，をの結果主事E管す 3• 
('史君食〉
ιι ーすー，詰業およ1/>-""港攻 r... (V!);事推I~ I 2努払ト L ーサーミ審i衣I~混マ~ 11'¥シ厳カ

リウム主加えて調，.L. 1と. r...(V)海浪11，広間)主 TTA 3事来，=抽it!し，毛の尭照射によ

守1.~誕す 3 払CV) 主 o、マ内各4乙ナトリウ t.， Jおな，<:抽出すゴユヒによ 7 1.詞吸し 120 3.-'， 
合ゲfιIま，抑制試愛(Z8-20。声 γ レ:l)ずあ:)0 定説内 1り今ム事Tわ肢の前ま{紛見守

ずあ 3。シリカゲソし，-::寸 M 之1まI 0、マ門唱イ乙ナトリウムよ審胤(F'付 μ)，-::.j長す前処J11!， 

F支局整合 IL.シ今ムに...， ~\ L.は，人玄海水fzi差す前究会哩主行 71と.人工海水は，玄号聖教機双手予

定天f京海水と寄 L'̂務友信之25与えて.唱重量主総水lzi鮪れて調宅事 L T-::..人工海水の内は，

8'. C であ 7 1と.

句史;自キの湘定 "" Aヤ tし1::人ヱ3動ドヒ P....(γ)ま7三1まf....t-n)ι 1.--ザー落鬼を入れ，ょ

く;防日.払(Vl)のロ時制憾の実践ず1ま，迫電ふがシ函亀有リ勾久を保持駒乙"~j 乞し1
予め人工海水1之内四えZおい;"co ~怠潅のー都玄援取し， 3私4本~!，..千 ι ーシ雪シ廷に工" ， 7・

fレ1-::'々 ム?患布(C， )主決定し托。:~，-;;. ，吉支持海東にE及着知を畑え之，守め決めておいた

時間 ιんとう佐， j主心分胞にかけ，よ港のー都主主主取し，その中の 7・1しト=r，ム株投

(仏)主決定した.C，とQ が b札為寺主計官 L1し

〈結果と考案〉

海忠のrHをイヒ1ま， i奪j私キの元素の各醜イ日正%の組対タ定指定ttlじざさ:3.し托す町、7 ~， 
i落JA.キの元妻の層制乙ば;~-の In'脚主行う場合内の ïlA巳なし1."~すうことが『望まし刷。ふ"吟
ゲ 11.-または魚哉内 1し~々久主性処哩のまま人工海水に加え Z と，性視しえな u 内の減，.171俳句

起二 3τ ヒが判明 L た。二九うの喰~判定前処王室 L -c..おげ l -;r~ rHのな犯を寸今/れきくす3

Z じがずきr-olilt......今1:::示す結果l"tI 前処理したE乱72制定府 VI"L得7三九(V)ヒ f....(VL)

のII/t若芽の !~1ßが来1:'巧~ 0 ::久 6 の I~ か会わがるように，シ '1 沖ゲ 1し.魚雷程内 I I..~'; '" 

のどぢうの場合 t ，払(V) とれd開}の究会奇特艶I~できな M ず， r...tγ?とr.....l机}とでは喰

番手音声 1こ良若なiをいがあ3ので， r....(v)とれ(vr) の判j'!.Ir::. lfI '" 3 ニヒザダず空~. ~ "オ

ヱtずしあきマ， q. K. ショ fマン

-290 



10 20 
Time(hours) 

人~海水中の払 (V)おJ:V"‘P，，(Vり

の補佐~~ L t=:. ;_ '1肯ゲルベの『民主き

の時閉 ij:イζ ( fO'j.IJ..) 

Pu (Vl) 

。。

c100 
，Q 
4回d

a. ... 。
ω 
てコ
ロ
ー... c 
(IJ 
υ ... 
ω a.. 

国之

。

O.J 

o 5 10 
5olid-to-!iquid ratio (g/l) 

l 人玄 5~骨水中の?バv} およ私"
r...lYI)の前処王室l.1己主リ tT!r'it..
ベの ø~~色 ( I 時間)

c100 
0 -0.. ... 
O 
(/) 

て3
c 

-c 
(IJ 
u 
'-
(IJ 

a.. 

留

ゲ、fレロ I fv.(引を弾く吸着し ，r.....(円主荷主リ吸着しなl'0 王丸f=制し，定還をカ 1しふ今角

川 F"，-lVJを抱く帳.lL ，九(慌)主あ手リ 19，.請しな u・Z '7の句史為者~~見草長すZ 乙 1 シリ吟
ゲ11..の方o''''， r... (v) ~ r.. (VL)の由民草寺の業がえき..， ~， τ定徹宵ルレ今 h よ')すぐれ"1. tA ~ .. 
L がし，回日斗付帯7灯ように，仰い 1レ1-~t.. ヘの r...tv) 乞 r...<引の時11'乳吋

|三対し 1 レ1 均ゲfしへの下付)乞 y...I'\1l.) のÞIJ_追 I~1! '^ので，主~J!性の臣、ず 11:危険吻，I..~今
ムのきか亨ぐれL.¥，¥ ~・ 3毎米中の 7"，-作)乞 p.... tVL)の判刊の7ヒめの最毛J:'-'条特は，シ'1持
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P 0，6 海水中にお11:5I・lレトニウム酸化採集の高官d定住

(東穴'理、 7ロリグ1俳が) o，J荷主主哉 九1:.ChoFf'il1 

海水中のず tレトユ内ムの 3各存民営5， 1二づい引事，熱力学的計事 I~ よ Z 推定ヒ空間の~ii水都
知のゆ捕のニマの事 iゑによ~lØit長引古ざれてlI J 。根内苧同訴事 1= 工事守 j主 1-;1:"， =の雪見

で仮定ざ札-t..¥..， 'J斡内学的平術ボオ反主 L""l.lA'$材、詐併ない乙之な1メ.'jf:海な併庄認定ìfj.;t'"~
S 札'1.\1\な 111= ヒか 4 昆聞が苛 Tとれ之"'~。世降、の i信長米色分解す3 ぢ ;1. "C1.翌五得 L札3情
報1ま， f"， lIli}寸'P"，，(宵}およが件付)十 f'"l"VI)のニマの介靖信のみ τ、あ3。若右主 fz，海水

{二守めあ 3政!ft.:t時S-I三乞とのえて万帆?三 7・1しトエウムのト L ーサ一定問え，吃 η醗A似た
のキ色4主主調べるす j玄1=ι')，海水守の 70 (1..トニケムの吾むd丈~~，:::.明寺 ~~11 t主作三ので

寺証明 3• 
《袋、職〉
，*，，，夜1.~1吏同L... ;::}匂キは，弁者シ:J~考t了竣取した皐届鼻水をミリ;t.01'フ~ ，ιター(0‘午デ

メス仇) 1."jf-遁しrともの"'1.."'~ぅ Z 。こ η 海水の pH .1. 3.0ずあヲ作。

吸~):玄 I:: .Ç 3線封 ft\~ ヤル 1::: 海水主入札，ft.伊， ;う Z 帆 I~ f....(四)レ Lーサ-t舶な乏怖
えよく j良企 l'件。ト ι ーザー添加~/時間枚遣し 1 庇Iユ足ベ~1と最適の条枠(~討論会
乙ros-)イ九(V")おJ:1I'-""fld可)の3..'1合ゲVレお£仏、細い 11-)..命久への II./J..:香寺乏J勘定し

?と@

海保j))弘法1二J='J殺討 If' t{ γ1レ 1::.海水手1=: 1ま ο汀同古島本ナト '1 匂""~各漁:色入れ1とo ).集此

の内'E.<6 (::イ鼻持す31三的 1-::'ト'/ス糸約釘来乏内11;Li:::.o重1二T帆(11) トレーサ-}藩JiJ..~抑え ，t:
心岳官 L存・特与すし7E3嬉泳中の7・1レ卜ニ々ムj集え乏使0.37乞吟吉正耕左採耳止し作・ 3船左rr，ぁ
3 実1~_'i、 1ま γlしミ!Îiィ担 ι ゼ之が当た}な"，s:-う 1= L1三ポ7 刊の曳験τ11=liiJ.，乞1I1111..13

究f-:'~是し?と・予め決めきれ下と時間 1::乏13 たがr::: ，海来かう訴知t援軍し， 7・1ι トz今内

醜4巳:f!誕の升;fIr'E ~書官E抽象Jゑ I= .r '1桁ヴf.:..，すな事ァち，1.ま耳tl r;詞知 r::酢醜ー酢西経ナトリ

ウh縫物流計E土工凶E絢タヒ L ，仏夕刊 iTA海.JiIJ.主畑え ιんとうし，滴婚姻局、t'tJ.木

畑中の 7・1しトニ今ムの量乏よ史定し 1三.r...(Iv) Iま荷が鞠 1:::捕会主長、， f...(V") I志水利.=特写.

《結果と考~~
an.~rt.. 1こよ Z線討の結集主系 I 1二示す・ p"，eγ}トレーサーを海水1三伺えj::.場令の 7・1しト

ニウムの自在ji寺It1 人工海水主嗣い之特7三位($.討論~ ZfOタ)ヒι¥11-垂虻主示す.-の

三乙 11=， f"， (V) if'~ ~毎が中℃毒矢崎聞は有色 I=;('t if~す 3τ 之主汗、し1以'Z.ーす I r...(V1)い

イー壬海水l::.lItti._ 1'"場合の 70 1レトユ rì h.ð)~局きは， ~開通知仰向 3過マシカ九西初
リ今ムの存治ずぐ 1エλ 工海水~閉\\之符 1吋直之-~!<.す 3 が，保持扇町哨IJ ，_'ない場合11，

f"， l刊の岐若年 1::1íl~"寄し九この三ヒ 1ま， r..(V1)r工、読'期薄氷やで不守をであマて，教

時間流内 1=Iまじ人ど、P"，(v)1::芝五き九1-=.-:::.と主末 L "t. l¥ ~。

海域.t!lJ訟法 1二よ 3就吉村綿菓を惜 1ん 31こ示す.国!にゑぎれてい 3ょう 1こ1 'PI.¥.(ず)Iす

b、V向指lit:-rトリ今ムj落泳中ず長期間(I沙問) Iこわ完リ rf 売す尋~ . ~ zがjめか3よ

こ 1ずしめきや Iq.~.~ ョ/\" .!-
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う1-::'I 暗所!こ置がれた海水中ずば，

f....(v)は，咋?くリ L程遠?世で為3

~~fi札(IY) ，-::.還元主札1と。前科舟水 V

に1事 tr ... .(v)をま突す 3拘喧許信ま久

之い 3 ヒ判断却し~ 0 海水中の 7・(1..

ト =-;"b... 直射Eぜ:~~主介がrL1と ~4， 1:歌
唱q<. 手~~長きれ1.11\玄が，街全{之
私的寸 r....(聞の唱え1エ， 民信)す

九(内)a，殺す重乙周知えが吃れよリメL

きい二とがh うれてい~ 0 IB之の結果1Zr

似す)がi歳少し系kr1:Sこ乞 E示しF 二の事支
ヒ -}'~_Lない。 ι かし 1 団 21ま暗所ゼ有わ
魚7三tl世ぢあ')，天世の条イ々 とは!表な言。
天笠海水中ず rt，f7IA(W)をflA.(V)r-=-頑釦ヒす

~~維が存在す 3 のであ古う.訊矧左目先
f二日基し "'f::.斐高紅、!ま(国:5) I 仇(V)は，今

:H:呈えま1..~ 1'"，(1V)，二還元包K3 tt-"'， 毛~
ょせが立主主トユヒ"!.-:r.l"'t.'̂-3 0 畠

f守的み玄ぃ r1:明持同 1::克!こ芋 '1引き起ニざ
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~8η [l. r.::;~ :"l. eτ"!.t of Gh巴m土str:.r， ?lO:i....ic18.. コじate i:Jn工versi.ty， ~.r8 ，~つ r~'
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P07 環境土壇中の 23 7 N p ， 2 4 1 Am， PU同位体の逐次定量

〈金沢大理 LLRL) 0茶谷和秀、山本政義

小村和久、阪上正信

【はじめに】 昨年の本体会では環境試料中の微量237Npの分析法と実際の土壌試料に適

用した結果の一部を報告した。しかし、分析法において仰の化学収率， α・スベクトロメ

トリーで妨害となる Uとの完全分離などの点で、なお問題があった。今回は、これらを

検討するとともに、改良した分析法を用い、環境試料、特に土壌試料中の237 ~ P ， 2 4 1 Am， 

PU同位体 (239、24日Pu)の逐次定量を試みた。

【実験】 Np，Pu，Amの化学収率トレーサーとして、 23 9 ~ P ( 2 4 3 Amからミルキング)

， 242 PU. 243 Amをそれぞれ用い、湖定はHPGe-LEPS.α-スベクトロメーターで行った。

【結果と考察】 1. トレーサ}実験

a) NpとUとの分離: 前回報告した陰イオン交換樹脂カラム法を 2回用いた分析法で

は100-300gの多量の土壇試料を使用すると、極微量のUの混入が見られた。そこで今回

はこのUを完全に分離するために、陽イオン交換樹脂カラム法の検討を行った。 Npトレ

ーサー溶液 (239Npに環境レベルの237Npを添加したもの〉を用い、 40%TBP-ベンゼン抽出

により (3門 HClからNp(VI)，6門 HClからNp(N.VI)が抽出)Npの酸化数を確認したNp(N)

，Np( V)溶液、及びU溶液を希塩酸系から陽イオン交換樹脂カラム (Dowex50X8100-200 

mesh)に通じた。その結果、 0.5門HClでは、 NP(V)-100%，NP(N)豆10%が溶出したが

Uの溶出は認められなかった。

Np(N)からNp(V)への酸化剤!と

して、 HC104，HN03，NaN02・HN03

等を用いて検討を行った結果、

conc.HC104で蒸発乾因すれば、

比較的短時間で60・80%がNp(V)

に酸化することがわかった。し

かし、加熱温度，時間等によって

かなりばらつきが見られるため、

さらに検討する必要がある。

b) 仰の電着条件: 237Npトレー

サーに0.3門 ~a2S04 0.2mlを加え、

蒸発乾国後、硫酸アンモニウム

I SO'L豆豆コ Ank:ln E.xct‘副首，.c剖ωmn，Dowu 1.)(8 
(Nitr.柚 fOfm.白痢寓 O.8cm14.) 

1. Le・酬閉山 HNO，・HC.

2.刷."副e
3.E帽_.. ・旬。'''_
.. Np-2!揖印刷("抽.... '師..A .. ・剖，)
5.D旭町拘・胸....，側副

l町即日同旬開岡|

2量 虫色

.. L<・e
2. w.由 with8.. HNO_ 

旧 聞 同 帽 叫 d 

3.W・由叫白紙醐剛:，
{祖師冊伽例.Th) 

・.E如出鴫 of""'""叫由

... ，‘::1 
5.E'馴陣問問祖国.._

1.抽固定 wlthHC礼。a，. _ ... ... __. ， N困""ー剛叫
(F・，) ，.・ R.肱包同制由0.0.・ 1 

1 M 制削船情的剛"" )7. E叩四..旭町帽圃

l踊 τ刷 用Xy_臼問削1 'I.D制帽鵬削剛

「一一 Ia叫 岨 胸 0.5"同'

主主 包 l白色刷._明白_50-掴l
(ThPu岬，..w回叩酬剛 l倫相同町......陥欄凶 i 

'2. st巾酬帥'砕H岱制鋪岬 い.I.o圃

~・・・・t Iz..w，・曲副曲。S岨HC1
包苧 I (1，目印刷向

I ._.岡田園山鳴神

|向山町i凶嗣| …山国町四

十一川崎 町一……l圃....t国 別t'叫岨，，，

函 1. Separa t i on Schelle 

ちゃたにかずひで、やまもとまさよし、こ台らかずひき、さかのうえまきのぶ
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溶液からの電着を検討した結果、初期pH 2-2.5.電着時間 2 時間以上で90~以上の収率を

得た。

c) Np.Pu，Amの逐次分析:化学収率トレーサー、 239Np，242Pu，243Amを用いて237Np，Pu

同位体.241Amの逐次分析を行う場合、 239Npのミルキング時に混入の恐れのある243Amを

完全に除去する必要がある。また微量のPUを分析する擦には、 23ヨNpから239PUが成長し

てくるので、特に239Npの添加量.分析時間も考躍する必要がある。今回は、 50gの土壌試

料に237Np，233.24四Pu.241Am数dpmを添加し図 1に示す方法で分析を行った。 Pu.Amについ

てはTOAーキシレン抽出操作後の水相よりシユウ酸カルシウム共沈を行い陰イオン交換樹

脂カラム法でそれぞれを分析した。その結果、 Np.Pu，Amの収率はそれぞれ、 40-70%，50-

80%.30・50%であった。

2.環境土壌試料の分析

10Q-30Qgの土壌(堆積物〉試料を用いて237仰を定量した結果を咋年度報告した結果も含

めて表 1に示す。なお、表中のPu.Amは50g程度の試料を用いて別に分析したものである。

上記の分析法による Np，Pu，Amの逐次定量については実験が進行中である。

表2 Analytical Results of NeptuniulI， Plutoniu圃剖頃Iuoeri口四

237Np 239..2.8Pu U1Aa1 237Np/23・.2'・pu
Sampl ing Sampl ing Contents Contents Contents Activity ratios 
location dat疋S (pCi/kg.dry) (pCi/kg.d町) (pCi/kg.dry) (%) 

Kanmuri 'No.1 May 1983 
(Soi 1:0・5cm) 0.32土0.10 240土20 0.13主0.04
Kanmuri -No.2 円ay1984 
(Soi 1:0・5c悶〉 0.37 :!:0.10 333 :!:12 0.11 :!:0.03 
Okuetsu -No. 1 門町 1983 
(50; 1 :0-5cm) 0.40 :!:0.05 173主 9 0.23土0.03
Okuetsu-No.2 May 1985 
(50i 1:0・5四〉 0.40土0.04 181土10 55.5土4.4 0.22 :!:0.03 
(Soi 1:5・20cm) 0.19 :!:0.02 14 :!: 1 1.4 :1:0.2 
Voshino 円ay1985 
(50i 1:0・5叩〉 0.16之0.02 112主 9 34.2 :1:3.4 0，14土0.02
(Soi 1 :5-20cm) 0.08 :!:0.01 21土 3 8.2土i.6 0.39土0.08
H;roshima * 1976 
(50i 1 :0-10cm) 0.03 :!:0.01 15.5:!:0.7 3.1主0.3 0.21 :!:0.06 
Hi roshima主宰 1976 
(50i 1 :O-IOc聞〉 0.04 :!:0.01 18.5:!:0.7 3.5 :!:0.3 0.22主0.06
Niu Bay Aug 1981 
(5edi問 nt) 0.09土0.01 122土 6 0.08 :!:0.02 
Ura20ko May 1985 
(Sed iment) 0.06 :!:0.01 62 :!: 3 0.10土0.02

*and宰牢 samp1 es were co 11 ect疋drespectively at 10kll in tt官 NNIIdin宜tionand at 4同
in t同区Edirection fro則 t回 epi center of the a t帽叩加曲.

SEQUENTIAL ANALYSIS OF NEPTUNIU門.PLUTONIU門 AND A門ERICIU門 IN THE ENVIRON門ENTAL

SOIL SA門PLE

Low Level Radioactivity Laboratory， Facul ity of Science， Kanazawa University， 

Kazuhide CHATANI， Masayoshi YA門A門OTO. Kazuhisa KO門URA，Masanobu SAKANOUE 
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P08 りソ拡泊中のウヲ γ釆列液種1二つ、、て(S) 

一-41面JJ.'v;' b緬勾ウヲ γ 今かやに『、、て一一

( )'Vi>久・理) 0昌司稔，奇義信局 (明完全九・工) 在謀総

三Li」え 今ヲ ':t11， 4..finii1. Vo" 6it通今実1"J;言及}1面咲種、で、天君主l三存往ずる=とが広〈知

ラAもわ、るヲしかし、天然吻中勺ヲヲ "/1二胡ずる府丸でI;J、ウア ν今総号室1::主主毘レた報告

ホ汐く、制面と b偏それぞれのウラ "/1二三主目レた報告。 I;;'~ラ< 1;;' rJ"o 

そこで、われわれ司、リ γ紘泊中勺ウランゑ列抜手電‘こフ、、 τ今Z守党Z.)今ー捜ζ レ之、"

γ省主右中の 4イUIJζ61面今ウヲ〉にま冒した.， 4-1TI町ζb価今ヲランヲ分荷量i:::1手、塩酸酸位てや

タヘ守口シによヲ之、 44薗のウヲ γのヨナ刀ぐ7史展えするニ Eこを示j弔した。宅 L之、 41証言I 6 '1葡 ζ

dbJむ今ヲン i::"7 I¥-Z、それぞれポ線ス々クトロメトリーて。榊す/胡U湖市民主刻鬼し、

4-/I面ζ6イ面のウラシ今剥在ト"E.R的たので繋告する。

皐主主リン紘泊中l三存在する制面ζb備のケラ パ 以 下 そ れ ぞ れ ずUVλ す ω1)ζ示すJ

のか遊1之l玄、 Clo..rke.ζAl，tsιiu.der勺万三え1)茎庇鳴レ寸モョ

リン省主泊之OO-mv].;._酋 7 ラスコ i二U 、 aぅ今かじめキ動車τ~1f-iやし <!1ヲ「い T三は刈叫

十 λタ% NH:z.o付 HCiL港湾1...200叫主刈丸、忽栓もし之、キ蕊尋守 lミ l時間d保存した，こう

閥、リン拡石の身僻E梶亀するために .ζ 芝ど芝振ゾ7昆i!:-1ミヲデ更生eaB_31?列レ、ナ雪勺

本で定手した枝、ろ友乙元素芝あわ巴.米治にウザたうこれに|吋アi 材んJ?~題提( /0% 

Hュ$041，島東)~吋 E担体ζ し之P日;丸、次、、 τ6'% クペロシ水落攻s吋 E加えて 3史殿E昌三

~-Z 也、さらに I S";，q '.ij，氷3社中 i-::/j文宣」た。チタン&γ7ぺ司 ν場君主t手.あらかじわ3令、窓

怠Z"1んやしマ芳、、たちの E泊、、花。沈殿1:J:、グラス 71 )レター (WhMbrr.仙 q-F/B)'E;肩口

芝吸 31 う列綾、未コ令した l 、 21刈叶α 十瓜 15.1'もグぺロシ培技'Z~S> i百売手レ、 7先手l手ろ寂乙ち

わ注た Lこ勾ろ道芝ラ衷(1)ζ ずる一一甘い1) アラクシヨン〉。

1'1l椴 ζ グラス 71 Jレター E テアロン~:-刀ーに移し、 HF -H c..e 04 - H N 0 .3 ず介栴する

ととも i之、 σUV)'Eずい1)に般化しT-::o;)< I、で、/、之付行α老衰乙し、これに 6%アペロ

ンケ叫 E加え，'2、チ7 ン c.}~，殿芝法則金、 1破31 う i毒で事夜三集めた〔ニ勾ろ護 E ろ夜 (2)

ζ ずる一-Q"Uv)7ヲクショ y ) ~ 

う来 (1)ζ う夜(2)1之令ぎ札ろ過剰今ク"，"口'/'E、それぞれ HNO~ -Hα04で功待干した

綾、港環E乾届レた。こ今夕安査か§、既報今方;:z;.2)ーー酢・!噴エナ JJ.，宇宙広乙塩系時陰ィオγ

支喪ーによリ、ウラン "f..J)か龍レ.ステシレス鋼鬼試料血l之ウヲン主電毛した。

胤甘いV)/ .l~Ü(IV) ， 制守(VI)/お去す(VI)萩射音足叱 i率、 :st(Au)キヰi新会品発2小、て、依組

スペクト iレ号車jt定から縛た e

結果瓦い芳疾 味線スぺ 7 ト lレヲー例~F，'~、 11之、身苅翁呆'E.TぬIe. 1 i亡示すゅ

す 2・に寝きしたように、アロリタ危ク〉拡iSNo，l '"尚、斗 <:'1-;;:.ウラン未利技穐l事、 tま

たか疋、みのる p 之、、l:::.うの .J~ì3、 z J 之とうじ市ん
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I'{~女射平樹今状、能 t二ある。しかし.す(Iり ζ lTlill)ι立冒すると、%.:3牛寸(iり/..l3SoU(iV)~ 

0.9 I Z外す(VI)/.23~'(í {III);乙 l 、 i と、あき '7 ;tj.、 I::~F 平均をf"z.~ある ζζがわρ、ろ 3 旋フ乙リ γ

~;Õ宇のウヲシにづも々、 h材r干4寄付 l(i:平手点苛三議論す事場'êに臥'(í(1ν)ζ 守'(VI)
t ll. 別し~)季祭すること所、室、手である。き己、.a&'rr '<tウラ〉禾列勺殺後程τsあるのに実T
L芝、 Z34寸 i(i:l婁愛1之よリニ衆的I亡生Cた裁婚である三乙から秀夫Jて令、リ〉鏡石平今

Z3'8'す ζZ外すの存在板色手手物I手、当忠実同ゐ舎のと推楽される。三れに勺いて 1;;、今

綾検討L之、、宝足、、。

Tab1e 1. Tota1， tetrava1ent， and hexava1ent uranium activity ratios and tetrava1ent uranium 
contents in F10ridan phosphorites. 

SAMPLE U (ppm) 
234U(T) 

rnU<Ti 

F10rida No.1 71.3 + 2.4 1.03 + 0.01 

No.2 70.7+2.4 1.02+0.01 

No.3 75.7+2.5 1.02 + 0.01 

No.4 69.8 + 2.3 1.04 + 0.01 

J:-;季丈献

1) -ø~ A. 11--. R.S.乙la.rke，Jr・仏凡cl;e.s. 
AIも包ιh.1.oI.1e.r， q.釦ιム，11¥.(c，SjYlOι.i.，'WI.. Ac;t:Q.， 

e.) 12マ-i4之U9S3') ; A. K.obιsんJ;，

工Sa.to0..凡clN. SCi.ii:o I Rodi。ιk.凧・ Ac:.cCI.，
三重 > /07-ilパバ7q); A. K.oba..s h-i a....J. 

T. To ml I"a.a仇 I Rc..d，ovk.Wl. :kta.， ~♀ノ

20S-ーよiユ(i9?よJ

三)晶濁，守7四，者保1 A;左聡，芳21i冨F璽エ苧

iこる、げる司{立元柔初先兆五金手首菓，

P 120 ( ，特例 L荷局，者自長， 1.左義J ;;-2之

団理工手 iユ珍げる i司也元:t..局克J発~~訟手

旨菜 > plt.ゲ(，<1~S) ; ;島司，者~，広義，
J矛21回放射4ι苧討論金講調子稿集)P 168' 
-1凶 C，<ig-S) i it l:il ，骨百九柾轟，わヨ
団理工?まにち、 IÎ る l司{弘元柔~す究署急会手

旨集}P 1マ(;'1号6)

234U(N) 234U(百) 238U(政) 234U( N) 

238U( N) ITBU(百) ('7.) ('7.) 

0.87 + 0.01 1.15 + 0.05 43 37 

0.77 + 0.04 1.11+0.05 27 22 

0.89 + 0.04 1.13 + 0.04 46 41 

0.91 + 0.05 1.23 + 0.05 59 51 

500 
(A) U(IV) fraction 但)U(V1) frac:ti on 

400 

;:;:l300 
z 
z 
主
u 

5200 
コ。
ιJ 

100 

。
180 

23BU 
↓ 234U 

238U 
↓ 

234U 、

UJLJbJ 
200 220 可80 200 220 

CHANNEL 

Fig.l Alpha-ray spec:tra of tetravalent(A) and hexa-
valent(B) uranium in Floridan phosphロriteNO.2 

RADIOCHEMICAL STUDY ON THE URANIUM SERIES NUCLIDES IN PHOSPHORITES (5) 

ー一一一 DISTRIBUTIONOF TETRAVALENT AND HEXAVALENT URANIUM -一一一

Faculty of Science， Toho University， Minoru TAKADA， Nobufusa SAITO 
Faculty of Engineering， t1eiji University， Jun SATO 
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P09 岩石・拡物ー合成地下水自における q放射津の分配

(金沢大・理、動燃犬、原安協**) 0中西 孝、蓮野正男、 *奥野孝晴、

士*矢部一郎

【はじめに】 高レベル放射性廃棄物を地層処分する場合、放射性被種が地質年代学的期間を

通じて生物圏から隔躍されることが保証されねばならない。その隔離の機能の重要な一部を担

うものとして地質媒体が期待されている。したがって、地質媒体の、核種保持能力、核種が地

下水により運援されるのを遅延させる能力を評価することは、高レベル放射性廃棄物処分全体

の安全評価の中において、かなり重要な位置を占めている。そして、地質蝶体中での核種移動

を予測するためには、地質媒体に対する接種の収着特性のデータが不可欠である。 本研究で

は、高レベル放射性廃棄物処分において鍵按種として問題とされているものの中から α放射体

のRa，Th，U，Np，Pu，Amの諸問位体をとりあげ、日本の代表的な岩石およびその主要構成鉱物と合

成地下水の聞における核種の分配をバッチ法とカラム法により潤定し、収着特性を検討した。

【実 験] 2 種類の花尚岩(稲田産G工、六甲産~)、 2種類の凝灰岩(大谷産τb 、板

戸産T工)、 4種類の花嵐岩構成鉱物{石英Qu、黒雲母B工、曹長石AL 、カリ長石PF ) 

の各32---60lIeshの粒度のもの(超音波洗浄で徴粉末を除去)約O.lgと合成地下水 (Nl19.1 

ppm， ~ 2.74 PPII， Caf+ 5.44 ppm， Cl-9.62 ppm. HC03 55.0 ppm; pH 7.0 ---7.6 )約100g

をそれぞれ秤量してテアロンびんに入れ、 Ra-226，Th-228， U-232，尚一237，Pu-236(or -239) 

， AII-241の混合物を添加、室温でバッチ収着反応を行わせた(3rpllで回転捜持) 0 52--66日間

の反応の後、岩石(または鉱物)相(固相)中と合成地下水(液相)中の核種濃度を γ線スベ

クトロメトリーおよび、放射化学分離{収率トレーサ: Th-230， U-238， Pu-242， AIB-243) 

電着・ α線スベクトロメトリーにより定量し、分配比 (Kd，国相中の被種護度/液相中の接

種温度)を評価した。一方、核種収着済の石英を用いて、核種を含まない合成地下水によるパ

ッチ脱着反応を行わせ、収着反応と同様に分配比を測定した。また、内径12皿のテブロン管

に岩石粒(32---60mesh)を充獲し、核種を合む合成地下水を1.9 ---9 ml/dの流速で通液した後、

カラム内の接種分布{オートラジオグラフィ一、 αトラック怯による)または破過曲線の甜定

から遅延係数(合成地下水移動速度/核種移動速度)と分配比を評価した。

【結果と考察】 分配係数の測定値を岩石・鉱物の陽イオン交換容量 (CE C)との関係で

Fig. 1に示す。合成地下水中に添加した按種の濃度(とくにTh進度)により分配比の測定値は

変動するが、 Raの分配比はCECに強く依存しており陽イオン交換的な収着であることがわか

り、その他の接種は、一部陽イオン交換的な収着もあるが、大部分は物理的(valenceforceな

ど) ・化学的収着(surfaceco盟poundの生成など)によると考えられる。石英に対する収着反

応の分配比(S)と脱着反応のそれ (D)は、今回の実験の反応時間(収着反応:14臼問、脱

着反応:47日間)はまだ分配平衡達成には不充分であったため、若干の差を示す結果となった

が(Fig.2)収着と脱着はほぼ可逆的であると言える。 Raについてのカラム法の結果をFig. 3に

示す。これにより評価された分配比はバッチ法によるそれとほぼ一致した。 PUとA置についても、

パッチ法とカラム法の結果は相互に一致することが確かめられた。

なかにしたかじ、はすのまさお、おくのたかはる、やべいちろラ
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P 1 0 水道水の浄水過程における天然ウラン同位体の挙動について

(新渇大理) 0橋本哲夫、涯辺頬一、外抹 武

(新調市水道局) 山垣浩司、本間 倍

1. 環境水中の放射性同位体の挙動を調べることにより、化学元素分析のみから

得られない動的な情報を把握できる特捜を有している.また核エネルギー使用増加

に伴う U資混の探査やチェルノプイ 1レ原子力発電所事故にみられたような予期出来

ない環境汚染への事前対策としても意義がある.特に水道水は生活水として食餌や

飲料水として直接に体内摂取されるため、浄水過程での天然放射性接種の除去過程

を調べることが人為的な R 1体内汚染を未然に防ぐためにも重要となる.

ここでは、水道浄水場での原水(信混}I[) と浄水を同時に採取し、両者の U湿度

と同位体比を測定することにより、浄化過程での U除去の程度を知るとともに河川

および浄水中に存在する Uの溶存化学種に関する知見を得ょうとする.また沈積池

に堆積した発生土の U合量も同時に測定し、相互の関係を考察した.

2. 原水は 50.Qを、浄水の場合は 200.Qを使用し、 232Uトレーサと conc. HCl添加

(200.Q試料水当たり 300nulHCl)後約半日開放置 L、CO2ガスを除去したものに

Fe3φ として 500帽を加え HH40H添加により pHを8.5に合わせ 3日開放置し生成する

Fe(OH)a 沈涜により Uを共沈捕集した.沈漬からの Uの精製は酢酸エチルによる港

媒抽出とイオン交換樹指カラムにより行なり、イソプロピルエーテル溝媒抽出で完

全に Fe3+を除去した後、ステンレス板上に Uを電着し αスペクトロメトリーを仔な

いUの定量並びに同泣体比を測定した o Uの滞存化学種を推定するため、浄水を陰

陽混合イオン交換樹脂カラムに通し両樹脂に吸着したイオン種を分離後、 Uの分析

を行なった.陰イオン成分には Si032・を多量に含んでおり精製が困難であったので

、CO2:;ゲス有無の各条件下でのFe(OH)3共沈を謀り返し良好な結果を得た.

表1 河川原水 (Original)と浄化水 (Purified)中の

U濃度と除去過程を謹た Uの残存率(%) 

Sampling Sample 238U content Purified 239U 
Date Mame (μg/l) Original 23吾U(%)

85' 7119 Original-7 (4.25:t 0 .11) x10-1 

7.2:t0.2 
85' 7119 Pllrified-7 (3.08土0.15)x10・2

85' 8/21 Original-B (2.65土0.05)x10-1

26.0土O.7 
85' 8/21 Purified-8 (6.89:t0.13)x10・2

85'10/16 Original-lO (1. 80:t 0.03) x10・1

5.1土0.3
85'10116 Purified-l0 (9.10土0.46)x10-3

85' 12/11 iJri ginal-12 (1.45土O.03)x10-1

85' 12/11 Sep.Orig.-12 (7.35土O.22)xlO-2 9. 7:tO. 5 

85' 12/11 Purified-12 (1.41土O.06)x10-2

一
はしもとてつを、わたなべじゅんいち、ぞとばやしたけし

やまがきこうじ、ほんまさとる
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3 . 表lに示すように
原水には 0.4・0.15μg/1
のUが含まれており、浄

水は 0.009-0.07g/1の

U含量に低下しており浄

化過程でのUの除去率は

74-93%と見積もられる.

このことは必ずしも浄化

過程において Uが完全に

除去されていないことを

意味しており、給配水直

前のMn02付着石英砂に U

が検出された結果と一致

している.一方向日採取

した発生土中の U量は表

2にまとめたように、

2.3-3.7ppmであり、発生

土Ig当たりほぽ10...eの水
を処理したことになる.

表2 発生土中の U含量 (PPID)

Sampling Sample 299U content Overall 
D at e Name ( ppm) yield(%) 

85' 7/20 Sludge-7 3.66土0.10 8. 2 

85' 8/22 Sludge-B 3.22土0.08 10. 9 

85'10117 Sludge-l0 2.26::1:0.06 11. 4 

85'12/12 Sludge-12 2.47土0.06 11.1 
， 
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Sampling Original Sludge Purified 

Date (23-tUj23BU) (234Up3BU) (234UP38U) 

'85・7/19 1.13士0.03 1.14土0.03 1.25土0.06

'85・8121 1.16土0.02 1. 21土0.03 1.29土0.03

'85・10116 1.12土0.02 1.21土0.03 1.29土0.08

'85・12/11 1.013土0.03 1.18土0".03 1.38土0.07

-301-



P 1 1 人体中のトリウムの定量

〈筑波大・化〉

O五十嵐康人、関李記、池田長生

且♀丘三 トリウムは地殻中に9.6ppm存在し、トリウム及びその系列核種は人体

への体外被曝線源として、重要視される。一方、空気、水、食物を通して摂取が

あることも見逃せない。トリウムにはTh-232の他に天然の同位体がいくつかあり

(表ー 1)、その多くはやはり α放射体であり、人体ヘ摂取された場合は β、γ
放射体に比し、大きな被曝をもたらすと思われる。また、トリウム酸化物は肝臓

に集積すること、トリウムは4価のイオンとなることから、プルトニウムと類似し

た挙動を生体中でとると考えられ、興味深い。

上記の観点から、人体中のトリウムの溝度レベルや分布パターンの研究は重要

であると思われるが、まとまった報告は少なく、門.E.Wrennらのグループによるも

の、D.D.Jaiswalらによるもの、本邦では久松らが昨年の放射譲影響学会で報告し

ているにすぎない。

演者らはこれまで、人体中のウラン、プルトニウムを定量してきたが、ここで

はトリウムを精度よく定量ずることを目的とし、いくつかの実験を行った。これ

まで用いられた定量法には、 α線スベクトロメトリーと放射化分析とがあるが、

最近組織された IAEAのIntercomparisonでも、 α線スベクトロメトリー以外の方法

では低レベルのトリウムの定量は困難で、改めてこの方法の有効性が示された。

演者らはTh-229をトレーサーとしてα線スベクトロメトリーによって、人体組韓

中のトリウムの定量を試みた。

表-1 トリウムの同位体

塞~ まず、Th-229トレーサーの放射化学純度 ι ー

の確認を行い、これを実際に人体試料に添加し、 mcop自
分離の後、定量した。分離方法は以下の様であ 」と竿2

balf.life 

る。陰イオン交換樹脂を用い、硝酸(3:2)溶液とし 口 7百 18・2d

て試料をチャージした後、ウラン等を硝酸(3:2)

で充分除去し塩酸(9:1)でトリウムを溶離した。

得られたトリウム分画を硫酸アンモニウム溶液

系でステンレス鋼板上に電着し、測定に供した。

骨試料では、多量のマトリクスが存在するた

め、化学分離を必要とする徴量元素の定量では

非常な困難を伴う。骨中のプルトニウムの分析

では、演者らはシユウ酸カルシウムによる共沈

をもちいてマトリクスを除いτきた。トリウム

"・Tb

U'Th 

"・rb

"寸h

2l"'!'h 

1.910 y 

7340 y 

8.0 X 10・y
1.41 X 10.0 y 

24.1 d 

αener耳y

6.04123古)
5.98 (24百)
5.76 (21%) 
5.72 (14%) 
5.43 (71古}

5.34 (28%) 
5.05 (7%) 
4.97 (10%) 
4.90 (11免)
4.84 (58%) 
4.81.(11%) 
4.68 (76%) 
4.62 (24%) 
4.01 (76%) 
3.95 (24%) 
r 

も、シユウ酸カルシウムに共沈ずることが知られているが、これまでの演者らの

PUについての経験では、収率カ1'i60%を超えたことがなく、必ずしも良好な方法であ

るとは考えられない。従って、トリウムを有効に多量のマトリクスから回収でき

る方法を新たに確立することが望まれる。収率の低下は、イオン交換時に共存す

る塩、おそらくはカルシウムが、目的元素から錯イオンを形成するNO;イオンを奪

うからではないかと、思われる。 60年代にKorkischらは、非水溶媒の添加で種々

いがらし やすひと、 せき りき、 いけだながお
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そこ

平街

の金属イオンのKdが大きくなることを見いだしている。ことにトリウムは、硝酸

ーメタノール系で104以上のKdをしめすことが報告されている。

このようなKdの下では、バッチi去を用いても樹脂への護縮が可能である。

で、硝酸(3:2)ーメタノール溶液にトレーサーを添加し、平街に達する時間、

時の刷、リン酸カルシウム添加の効果についてしらべた。

結果および考案 使用したTh-229トレーサーの放射化学純度を表ー2に示す。 Th

・232は無視できるが、 Th-230では、 Th-229のテーリングによる寄与があり、また

は近くのTh-228が含まれていることがわかった。生体試料についてこれまでに得

られた分析結果を表-3に示す。試料は数年間保存したものであり、Ra-228からの

寄与を考慮せねばならないので、 Th圃 228の定量は今回は行っていない。なお、試

料のスベクトルには、 PO・210のものと思われる α線のピークが見られ、Th-228の定

量にはさらにトリウム分画を精製する必要があることがわかった。

表-4に硝酸ーメタノール(1:9)溶液3リットルでのThのKd及び樹脂への吸着量

を示す。結果よりほぼ7-8時間で吸着は平衡に達すること、リン酸カルシウムに

よる妨害がかなり大きいこと、硝酸ナトリウムを添加してN03イオンを多少増加さ

せても効果がないことが明らかになった。

Th-229トレーサーの放射化学純度〈 α放射能による〉表-2

Th-228 Th-230 Th-232 

0.62 + 0.04 0.65 + 0.07 0.07 + 0.02 

人体試料中のトリウム濃度3
 

表

Th-230 

0.13 + 0.03 
0.25 + 0.06 
0.021 + 0.007 
0.029 + 0.013 
0.017 + 0.009 
0.021 + 0.005 
0.036 + 0.009 

Th-232 

0.24 + 0.04 
0.27 + 0.06 
0.01 + 0.004 
0.02 + 0.009 
0.028 + 0.009 
0.026 + 0.005 
0.030 ゃ 0.007

Tissue 

Liver 

Lung 

Spleen Composite 
Kidney Composite 
Muscle Comcosite 

3'，んはでの樹脂5mlへのThの吸着硝酸(3:2)1ー表-4 メタノール9

Kd Adsorptエonof Th 
on the resin {も}

Stirring time 
(hr) 

Test 

>1 x 104 

144 + 13 
24 + 4 

126 + 11 

92 + 4 
04 + 4 
06 + 4 
98 + 4 
19 + 2 
4 + 1 

17 + 2 

6 

10 
14 
23 
14 
15.5 

24 
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DETERM1NAT10N OF古IOR1UM1N HUMAN T1SSUES 

Department of Chemistry， University of Tsukuba， Yasuhito IGARASH1 
Riki SEK1 and Nagao IKEDA 
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P 12 中性子放射化分析法による半導体材料中の微量U，T hの定量

〈武蔵工大・原研) 0平井昭司、鈴木章培、岡田往子、松本紀代、早)11泰弘

近年、半導体メモリーの急速な高集積化・高密度化:こ伴い、構成材料のより一層の高純度化が要

求され、微量不純物元素の定量的評価が強く望まれている。 1978年、インテル社〈米国〉の門ayら

によって、夕、イナッミク門OSRA門およびCCDの半導体メモリーの構成材料中に不純物として含まれる

ウラン、トリウムおよびそれらが壊変した娘核種から放出されるα粒子によってメモリーの蓄積デ

ータが反転する、いわゆるソフトエラーが起こる可能性が指摘されて以来、半導体産業界はこの問

題に対して重大な関心を持ち、ソフトエラ一世減のための多くの対策が取られてきた。そのー環と

して半導体材料に対する靖製技術の開発や確立等の研究が行われ、それに伴った掻微量のα粒子あ

るいはウランおよびトリウムを分析する技術が不可欠となってきた。

64Kピットあるいは256Kビ‘ツトのメモリー容量のLSIでは、ウランおよびトリウム量として数pp

b程度までが許容されるが、 1門ピットあるいは明ビットの超 LSIとなるとO.数ppb以下にしなくて

はならなく、これらの値を正確に求めなくてはならない。現在、これらの分析技術として中性子放

射化分析法は有用な分析法のひとつになっている。特に、機器中性子放射化分析法では、試料をそ

のまま原子炉で照射し、適当な冷却時間を置いてr線湖定ずるので、化学操作等によるコンタミ、

揮散等が起こらなく正確な値を提出してきた。しかしながら、 O.数ppbの分析憧が要求されてくる

と、機器中性子放射化分析法にも限界が生じてくる。この間題を解決するひとつとして、化学的分

離操作を加えた中性子放射化分析法(放射化学中性子放射化分析法)が脊効な手段になってくる。

演者らは、試料を中性子放射化後、イオン交換分離を行い、ウランおよびトリウムからの生成核

であるNp-239(T:2.75d;106，228，278keV)およびPa-233(T:27d:300，312keV)を選択的に分離し、 γ線

測定を行い、定量ずる方法について検討を行ったので報告する。

図に放射化した高純度アルミニウム材からNp-239および、Pa-233を化学的分離操作するフローチャ

ートを示す。また、表にアルミニウム材および高純度アルミニウム材を機器中性子分析したときと、

放射化学中性子分析したときの定量値ならびに検出限界値を示す。定量i直としてはどちらの分析法

も差がないが、検出限界として放射化学中性子放射化分析法の方が低くなっている。

ひらいしょうじ、すずきしょうご、おかだゆきこ、まつもときさよ、はやかわやすひろ
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y-ray measurment 

Pa-233 

Y-ray measurment 

Np-239 

_ _lll~m] 
r一 一一

ION EXCHANGE 
L 一一『一一ー _.l 

cutting and etching 
of the sampleCl-2g) 

t2 2 
4xl0'~ n/cmでsec ， 5hr 

CMITRR) 

conc.HCl or HCl:HNO =3:1 
100-200ml 

conc.HCl 50-100ml 

9M HCl 30ml 

Muromac lx8 Cl-form 
7mm申 x 50mm 

30ml 

20ml 

20ml 

Fig. Scheme of Chemical Procedure 

Table Analytical Results of Al-plate and 5N-Al 

Concentration (ppb) Detection I imit (ppb) 

U Th U Th 

INAA 2060:!:40 107:!:11 2 
AI・plate

RNAA 2010:!: 170 117土4 0.03 0.08 

INAA 66.6:!:4.9 70.0:!:6.0 0.6 
5N-AI 

RNAA 65.9:!:3.0 62.3:!:!.9 0.03 0.08 

DETERM工NATIONOF TRACE URANIUM AND THORIUM IN SEM工CONDUCTORMATERIALS 
BY NEUTRON ACTIVAT工ONANALYSIS 

Atomic Energy Research Laboratory，日usashiInstitute of Technology， 
Shoji HlRAI， Shogo SUZUKI， Yukiko OKADA， Kisayo MATSUMOTO and Yasuhiro HAYAKAWA 
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-307-



P14 自動放射譲計調システムの開発

(東北大・該理研) 0 撚本和三重・八木益男

1. はじめに

放射化分析、放封諸分好、トレーサー実主主等においては、測定弐料の形状、測定手設そ

して測定条件は多竣にわたっている。しかも、多数の試科を連涜凋定する必要に追られる

ことが多く、実験者は長時間にわたって測定書の簡に拘束されることになる。残念ながら、

現在市販されている自動試料交換装置は大讃りで、高価なうえに、汎用性に欠けるものが

多い。もし、安憾で汎用性のある自動測定・解析システムが実現できれば、研究の議事向

上が期待される。すでに、第28図討論会において、測定試料の交換にマイクロ・ロポット

を活用する例について報告したが、その当時のパーソナル・コンピュータばメモリーも小

さく、システムコントローラとしての色彩が強く、測定データをプリントアウトしたり、

カセットテープに貯えるのがやっとであった。しかし、この数年で、パーソナル・コンピ

ュータ二マルチチャンネル・アナライザ一等の機器の発達は目覚しいものがあり、パーソ

ナル・コンビュータ:主従来のミニ・コンピュータの性3きをしのいでいるにもかかわらず、

非常に低価格なものが市販されるようになってきてた。また、この間に本学内においても

患っかの研究室でマイクロ・ロポットによる自動測定システムが活用されるようになった。

ここでは、本施設の最近の改良された自動測定・解析システムについて報告する。

2. i!!lI宇システムの議J設

コントローラーには富士通製 FM -1 6β(メモリー l月B)を採用した。また、 GP-

1 Bイシターフェイスはデータの DMA転送が可能なラトツクシステム型 RX-1620

を選んだ。マイクロ・ロボットは三菱電気塑ムープマスター RM-101が 3台、 RM-

501が 1台で、これらは MCIエンジニアリング翠 UIO-488Cを介して、 GP-

1 Bに接続される。マルチチャンネル・アナライザーはキャンベラ翠シリーズ 40および

3 5プラスである。このように、すべてインターフェイスに GP-IBを採用し、組み合

わせ自在のモジュールとしたために、本施設内で行なわれる個々の研究条件に合った測定

方式を簡易、迅速に組み立てることができるようにした。現在ばバーソナル・コンピュー

夕、ロポットおよび 7)レチチャンネル・アナライザーは 3組までが同時に使用できるが、

1台のパーソナル・コンピュータで数台のロポットとマルチチャンネル・アナライザーを

制御することもできる。

もちろん、ロポットを使用しないリモート測定やマルチチャンネル・アナライザーのみ

によるマニュアル測定にも使用できる。この場合には、パーソナル・コンビュータはデー

タ収集と解析に利用されることになる。

検出器は効率 15% 、分第百~2.0keV の Ge (Li)が 2台、効率30%、分探議1.9keVのpure-Ge

および容積200mm2X 7岡田のLEPSが羽i沼できる。

3. ソフトウェア

プログラム言語は F-BASIC86で、 GP-IBコマンドは USR関数の引款とし

ますもとかずよし・やぎますお
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て与えることによって実行される。コマン 1:':ま HPのものに準拠しており、通常の;問調に

は十分なむのといえる。 GP - I Bの特徴は各機器からのサービスリクエスト (SR Q) 

を受け付け、それらの状惑を知ることができる点にある。とくに、ロポ y トにはセントロ

ニクス・インターフェイスが護士堅苦鑓されており、そのままでもコンピュータに接涜でき

るが、セントロニクスではヨポットがコマンドを実行したかどうかがわからず、ロポ y ト

のエラー発生も知ることができないため、トラブル発生のおそれがある。

ソブトウェア講成:ままず、起;鶏時にプログラム・メニューが表示され、番号の選択によ

り、それぞれ心プログラムが実行される。現在、用意さ A ているプログラムはロポットテ

ィーチング、 NAIGおよびキャンベラの 7/レチチャンネル・アナライザーのリモート鏑

御、ロポットを洩った自主b測定・解析そして放射化分析用の簿祈・定量などである。

ティーチング・プログラムによってまずロポットにロケーションを教える。このプログ

ラム:こはロポットの腰、肩、紘および手の各間節を動かして性置を定めるサブルーチンと

位置決めしたロケーションを額番に実行するプレイパック用のサブルーチンがあり、容易

に佳3の濁定手:項を決めることができる。

自動測定プログラムが選択されると、まず各機器のステイタスを調べ、動作テストを実

行する。次 4こ、あらかじめ定めたロケーションデータをロポットに送る。最初の画面では、

測定する試科の照射日時、数、測定泣蓮およびマルチチャンネル・アナライザのプリセッ

トや使用メモリ讃域等を入力する。次の画面では、測定する試料名を入力する。最後に、

測定後のデータ漣理メニューにより、希望するものを選択する。メニューには測定データ

の印字、スベクトルのプロット、ディスクへの保存、ピーク解析等が用意されている。測

定蒋閣が10分以上であれば、次の試料を測定している間にこれらの処理を全て実行するこ

とカtできる。

放射化分析用のプログラムは自動鴻定で収集されたデータを指定されたピークについて

連続的に解析し、ピークの重なりの補正などを行ない、結果をディスクに保存する。壊変

補正のための核データファイルはあらかじめ市販のデータベースソフトを使って作型し、

BASICで利用できるようにしたものを用いた。定量計算では、まず定量方法(内標準

法、安定同泣体希釈;会等)を選択する。つぎに、たとえば内器準法では商商をみながら添

加試科、未処理試料、内標準 T線、定量 7線を番号で指定し、添加歪を入力すると、定萱

結果が出力される。

4. まとめ

以上のように、試:符の調望、照射、測定試料のセットまでの白劾化は進んでいないが、

ぞれ以後の測定、解析についてはかなりの部分が自動イとされるようになった。とくに、放

射化分析では測定コストが格段に低下するとともに、分析の能率化が図られた。このよう

に、放射線測定でのロポット利用はロポットの活用法として非常に透したものであり、現

在各研究室でデータ沼祈に使用されているパーソナル・コンピュータ等の機器を活用して

簡易に白効化を実現するうえで役立つであろう。

DEVELOPE~但NT OF AN AUTOMAT工c~但ASUREMENT SYSTEM FOR VAR工OUS RAD工AT工ONS

Laboratory of Nuclear Science， Faculty of Science， Tohoku universi七y，

Kazuyoshi Masumoto and Masuo Yagi 
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P 1 5， 52Cr(γ ，n)51Cr反応による薄膜からの反跳インブランデーシヨン反応

(東北大理)0宮川篤、関根勉、吉原賢二

ー【緒言】

従来のホットアトム化学において、その反応に対する反菰原子のエネルギー慌存性の研

究は、気相中においてはスカベンジャーやモデレーターなどを軍使して、ある程度の進展

をみたが、固相中においてはほとんど研究されていない。 また、イオンインブランチ}

ション法などによるアプローチも若干あるが、マクロ量イオンを用いるためにターゲ、ツト

の放射線効果の問題もあって思うように進んでいないのが現状である。

そこで、このような欠点を持たない反跳イシブランデーション法を用いて、この研究を

進めることとし、まずクロム薄膜からS2Cr(γ ，n)SlCr反応で放出される51Crの反挑収率と

試料の厚さとの関係について検討した。

【実験〕

クロム薄膜は真空蒸着装置によってマイラーフィルム上に蒸着した。 反跳で飛び出す

51Crの捕集体としてはF'e(acac)3を選び、 同様に真空蒸着によってクロム薄膜上につけ

た。クロム薄膜の厚さは0.005-0.2μmの範囲で変化させ、F'e(acac)3の厚みは約0.1μmと

した。

薄膜の厚さは放射化分析法によって求めた。 その試料は、薄膜を塩酸+フッ化水素酸

に溶かした後シリカゲルに吸着させて調製した。 照射は、日本原子力研究所JRR-2
炉〈中性子東:5X 1013n/cm2・s)で20分間行った。

また反挑収率を求める実験は、東北大学原子核理学研究施設のELINACを用いて行った。

その際の制動放射線の最大エネルギ}は 50門eVで、照射時間は約8時間とした。 未転換

電子は、 s¥Oeepmagnetにより除去し、照射中ターゲ、ツトは液体窒素冷却の窒素ガスで冷却

した。 照射後、捕集{本をベンゼンで洗い落し、クロム薄膜は塩酸または塩酸+フッ化水

素酸に;容かして測定試料とした。 それぞれの51Crの放射能をGe検出器-4KPHAで 2，000-
60.000秒湖定し、捕集体中の放射能と全放射能の比を反挑収率とした。

【結果・考察】

図1に反跳源であるクロム薄膜から(γ ，n)反応によって捕集体に飛び込む反挑収率の求

め方を示す。 すなわち反跳エネルギーEを持つ51Crのクロム金属中の平均飛程がR(E)

である場合、クロム薄膜の表面から深さXの点における反挑収率Wは W=(R(E)-X)/2R(E)
で与えられる。 これを深さ方向にスキャンずることによって、反挑エネルギーEについ

ての反跳収率が求まるはずだが、 (γ，n)反応の場合には放出中性子が幅広いエネルギース

ベクトルを持っていることが知られている。 そこで、 Cortiniらω によって求められた

52Cr(γ ，n)51Cr反応における放出中性子のエネルギースベクトルを墓に、反挑原子のエネ

ルギーのスキャンおよび薄膜の厚み方向のスキャンを行い、各膜厚における51Crの理論的

みやかわあっし、せきねっとむ、よしはら けんじ
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反挑収率:を計算した。 なお、〈γ，n)反応の場合に;ま近似的に蒸発過程を謹た反応と考え

られ、放出中性子の方向性は等方的とした。 また、反跳原子のエネルギー損失は Lind-

hard. Scharff. Schic】ttによる理論 (LS S理論)(2)に基づき計算を行った。

図2には、このようにして得られた反挑収率の計算値〈曲線〉と実験点の平均値を示す。

実験点の誤差は、繰り返し実験に伴う平均誤差を与えた。 予想される通り、膜厚が大き

くなるにつれて収率が下がる。 膜厚の小さい方ではかなりバラツキを伴うが、その変化

の様子は計算値に迂ぼ近く、全体としてはよい一致を与えている。 反挑原子のエネルギ

ースベクトルは百数十keVまで拡がる幅広いものであるが、 20keV前後に大きな割合を持っ

ている。

膜外に飛び出す反眺原子のエネルギースベクトルは、膜厚の変化に伴い変化することが

予想される。 すなわち、膜厚の小さい方ではエネルギーの高い成分が増え、厚くなるに

したがって低い或分が増加し、ある膜厚以上になると一定のスベクトルを与えることにな

る。 したがって、薄膜を用いる反挑インブランデーション法は反応のエネルギー依存性

を訴究ずる場合に有用であると考えられる。
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図1 反挑収率の求め方

R(E) :反跳エネルギーEの

時の平均飛程

d :試料の厚さ

W :深さXの点での反挑
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図2 反跳収率の膜厚依存性

0:実験点の平均値

曲線:理論的収率
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(l)J.Lindhard et al.，Mat.Fys.Medd.Dan.Vid.Selsk.，33 (14) (1963). 
(2)G.Cortini et al.，Nuovo Cim.，a (1).85 (1958). 

RECOIL I門PLANTATIONREACTIONS OF 51Cr EJECTED FRO門THINCHRO門IU門FOIL
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P16 ヨ三、事完全示実買における徴主主::rc三宮の

壬示キ官バターーニノ

はじめに:勤吻の系涜分想図(図 1)そ見る

と脊惟;劫物は、原Z言動物を者界として脊諸劫

物等と大きな形態的な相違が克られる。この

栢遣は単な弓形活学的なものだけではなく細

胞しベルにおいても著しい違いのあることが

報告さねている。例え:ま血液中の議素運械体

の中心となる元三去る遣う。脊?佐劫吻でほ鉄を

中心とするヘモクロピシであ;)、節定勤物や

軟体動物では一部の例外はあるが鋼在中心と

したヘモシヤニンであること泣周知のとおり

3 寺井 稔(東京都立科学技術大学〉

吉間小夜子(愛知教育大学地学科〉

安否慣ー(北豆大学;若主学部〉

脊椎動物
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である。演者らはこのような特色が一般的な 脊慧動吻

微量元素においても存在する可能性があると 半索動物

考え、これまで勤物の体内に含まれる多数元

素の存在塁~パターンとしてとらえ系統分類 毛顎動物

における脊椎動物の種類でどのように変化す

るかを検討してきた。現在までに魚類、両生

類くかえる〉、哨乳類〈ヒト〉についてそれ

らの内臓および脳中に含まれるi殻重元素含量

の分布パターンの特色を検討してきた。今回

は、腐虫類のヘび〈コアラおよびハア〉およ

びアオウミガメの内線および脳中の微量元素

含霊を中性子放封化分折によって定量し、各

臓器中の微量元素含霊の分布パターンを検討

した。 海綿動物

試料:

1 )アオウミガメ:小笠原諸島の父島近海で

採集されたアオウミガメ〈体長約 1m、体重

100Kg 前後、雄および~碓〉の内膿〈肺、

心臓、肝濯、牌灘、および脳〉、雌の体内か

ら採取さねた却。(こねらの試料はいずれも

昆虫¥
節足勤淘~

環形効物

紐形動物

軟体動物

/腔場動物

扇形勤物

原生動物

図 1。勤4坊の系i充分想図〈ハ、ゾシの系涜

分類図老酒略にした)。

C てらい みのる、よしおか さよこ、あぶく しんいち
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前小豆j京水産センター所長富田洋二氏のこ好意;こよって提供さ:もと)。

2〉コアラおよび‘ハア:沖縄県で捕獲さ九たハアおよび台湾で捕獲さ jもたコアラ(いず九

も自然死あ弓いほ頭部そつぶさ九て死んだ)から採現した5干選、心{賞、締、稗漉および脳

〈脳ほ頭部の損蕩かひとく採取不可能なものもるった)で、こねうは沖縄県玉泉洞の山内

氏のご妻子宮.:こよって;:是洪された。分好:試H(正、緯剖によって採取去とだちに?20S老若

剤としたデシケーター中で乾漂した。乾?桑試:件は、粉砕レてポ!)エヂレシ袋1こいれ立教大

原子力研究所原子炉の回転試:同期〈熱中佳子東:5 X 1 0:: n • cm-~・ s- : )そ利用して中

性子放射!ヒ分肝を行った。

結果について;

結果の一部をこれまでの他窪謂の動物のデータと共:こ司示する。

区ヨ:カメ

l?ZZZl :ヘヒ・・

lo~o I :カエ11./

屋ヨ:ヒト

d
a
n
d
a
p

，AP
，Ad

《

J
A
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4 

。

3 

つ

B r Mn  Ca C 1 

図2.動物の踏中の元素の分布パターン
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P 1 9 チェルノブイル原子力発電所事故による大気中放射性該撞の

物理的ならびに化学的挙動

(放医研) 。阿部道子， 阿部史朗

緒 言 1986年，t}3Z6日に発生じたソ連チェルノブィル原子力発電所事故によって放出された

放封性接種を主とし，千葉で採取した大気浮遊塵試料について，放射能濃度レベルの推移と程

度分布を観測した。また一部の試料について，二，三の試薬による溶出試験を行った。それら

の結果について報告する。

方法大気浮遊璽は放医研第 H耳究機屋上において採取し，チェルノブイル原発事故による

放出放射性按種の物理的ならびに化学的挙動を調べるため，次のような実験を行った。

(1) 粒度分布および放射能謹度推移の測定 粒度分布の澗定;こは， 5段階粒度別によるアンダ

ーセン・ハイボリューム・サンプラを慣用し，流量率 566.emin-1でl囲サンプリング当たり

通常は 1遇間，事故時には数日間をかけ，相次いですき聞なく採取を行った。各ステージごと

のサンプルは適当な大きさに切断し，ほぼ決められた容量の計測試料とした。グロスの.粒度

別でない放射能濃度の測定には，ハイボリュームエアサンプラを捜用し，流量率1000.emin-1 
でl回サンプリング当たり通常は 3-4日，事故発生以後は 1日をかけ，すき間なく採取を行

い，計測用試料とした。

(2) 溶出試験 溶出方法比大気浮遊塵試料と試薬をシエーカーにより， 10分間接とうを行っ

た。浮遊塵粒子と溶出部分の分識には， ミリポアフィルタFHUP(孔経0.5μm)を用い，吸引

掻過した。この操作を 3回操り返し，溶出液はあわせ，揮発性核種が逸散しないよう，溶出液

そのままの溶液をマリネリビーカーに移し，計測試料とした。溶出試験に使用した試薬は

6 NHCL.水などである。

すべての計測試料は. Ge(Li)半導体検出器付ガンマ線スペクトロメータにより計測された。

結果と考案 チエルノブィル原発事故発生以後，千葉の放医研で採取した日毎の大気浮遊塵試

料中に投出された放射性核種のうち，ソ連原発事故によって放出されたと思われるガンマ線放
出放射性按種は，刊門o-qqmTc，103Ru. 10bRu_10bRh， 1311， 132Te_132I， 134CS， 137CS， 140Ba 

_140Laであった。すでに報告されているスウェーデンの Studsvik1)での環境試料中に投出さ

れている円Zr-qSNb， 141Ce， 144Ce， 13bCSなどのガンマ線放出放射性接種は一部の試料につ

いては141Ceが検出限界に近いレベルで検出されたものの，本計測系では検出されなかった。

各放出放射性按種の放射能濃度の推移を天然放射性按種である7Beとともに園lに示す。観測

期間中最もレベルの高かったのは5月4-5日で，その漣度はm8q/rriで1311が220，13ZTe_13Z1 
140， 103Ru 90， 137CS 40， IObRu_10bRh 35， 134CS 20， qqMo-刊mTc14， 140Ba_140La 10で

あり〆Beは13であった。刊110-q~mTc ， 13zTe_I3Z1 は半減期が短いこともあり，検出期間は{自の

按撞4こ比べ非常に短く，他の核種も 5月下旬には検出下限に近いレベルとなった。他方天然放

射性按種である7Beはある巾をもって存在し続け，その差が図 lから明白にうかがえる。粒度

分布の各放出放射性按撞の計測結果の一例を図2tこ示す。各放出該種の粒度分布の大まかな慨

向はマBeと同様1.1μmD下のもっとも小さな粒経部分に50-80%存在しているが，そのパタ

ーンは140Ba_140Laにおいては地の核種と異った操相を示している。各放出核種ごとに推定さ

れた平均粒子ザイズ(AI1AD)の経時変化を表 1に示す。一般に検出初期の平均粒子ザイズは小さ

く，特に刊門0-刊mTc. 103Ru， 13ZTe_13Z1 は他の按謹4こ比べ小さい櫨を示しているのが特徴と

いえる。一部の試料についての 6NHCLと水による溶出試哉の結果はほとんどすべての按撞が水

に溶けず， 6 NHCLに溶出することがわかった。 1)L. Deve11 et a1; Nature， 321.192(1986) 

あベみちこ・ あベしろう
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図1.各種放出放射性接種濃度のレベル推移
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図 2.各種放出放射性按種の粒度分布の代表例 (採取日:1986，5，2-5，9) 

表1.各種放出放射性按種の平均粒子サイズ(AMAD，μm)の経時変化

SAMPL工NG PER工OD Mo-'!'c991Ru-103 Ru-Rh106 I I-131 Teーム132Cs-134 Cs-137 Ba-La140 Be-i 
工986，4，25 ..， 5， 2 一 一 一 一 一 一 一 0.68 

5， 2 - 5， 9 0.22 0.34 0.50 0.65 0.38 0.44 0.50 0.80 0.47 
5， 9 - 5，13 0.36 0.44 0.48 1.工0 0.52 0.48 0.55 0.92 0.60 
5，13 - 5，16 0.40 0.62 0.60 1.10 0.75 0.60 0.72 0.76 0.70 
5，16 - 5，23 一 0.66 0.92 0.85 0.55 0.75 0.85 1. 30 0.72 
5，23 - S， 30 一 0.60 0.53 0.80 一 0.75 0.80 1. 35 0.55 
5，30 - 6， 6 一 0.79 一 0.82 一 1. 05 1.10 一 0.73 

PHYS工CALAND CHEH工CAL BEHAV工OR OF ATMOSPHER工C RADIONUCL工DES FROM 

THE REACTOR ACC工DENTAT CHERNOBYL. 

National 工ns七i七U七e of Radiological Sciences 

Michiko ABE and Siro ABE 
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P20 ヨウ素案積性窪上植物とチヱj[.， ノブイリ由来の 131I 

〈京大・原子炉) 。小山陸夫.高田実弥.松下緑治.松原 E

私たちはこの数年間に樹木を中心とした堕土植物について:000試料以上の元素分布?を行い、無機

元棄の植物による集積性に関する研究調査を仔って来た。これらの研究モ通して貴重な情報を揮る

ことが期待できる。例えば、① 植物による元素の蓄積に関する特異性あるいわ選択性について、

元素の蓄積が植物による選択吸収の結果であれば、そこから特定元棄の分説濃縮に関連する技術的

な方j去を学ぶことが出来る。 ② 特定元素の蓄積と道物の分類あるいわ系涜的指標との相関を

調べることで、元素の細胞膜透過やその複合体形成等について頭微鏡的あるいわ分子レベ)1"での系

統進化:こ関する類縁植物判定のための指標老人手できるかもしれない;) (~) 元素の特異的な蓄

積から、環境における育用物質や有毒物質あるいわ放射性元素等に対す弓極めて説敢な指課植物を

得ることが期待できる。

これらの研究調査の結果から、コバルトや稀土類元素等J壬J侍異的に蓄積する植切に謂する知見が

得られているが、今回取上げたメタセコイアも特徴のるる植物の一つで、中性子放射化分析i去によ

ってヨウ素を被出することの出来た唯一の植物であり、同時にブロムそ也の植物に比べて高濃度に

蓄積している。

1986年 4月26日にチヱルノアイリ(ソ連〕で起こった原発事故による放射性降下物中の 131Iが

日本で最初に検出されたのは 5月 3日であった。そこで、メタセコイアへの 131Iの集積が予測さ

れたためメタセコイアを中心に数種類の植物の葉について、放射性降下物の淵定を1986年 8月 5日

から行った。 ?itl定書は相対検出効率20%(6日Coの1332.5keVでの 3X 3イ汀 Nalの検出効率に対

して〉のInt-G e検出器による r-隷スベクトロメトリイによって行った。
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各試料とも新鮮な撞吻葉一50gをポリエヂレン製の測定容器 (72mmφX62mm11) (こ充現して;<<~定

を仔った。図ー 1と2にそれぞ九松葉とメタセコイアの葉の測定例(r譲スベクトル〉を示す。松

葉は一般に放射性陣下吻監視のための指標植物として用いられており、この図からもメタセコイア

の葉では松葉に比べて 1311 (364.5keV)が高濃度;こ菩讃さ九ているものと考えられる。

今回測定を行った撞物の葉について、それぞ九検出さnた放射性核種の濃度宅支-1:こ示す。

Tab1e 1. Radioactivities in p1ant 1eaves. 

Bo七anica1name 131工 103
Ru 

134
CS 

Metasequoia 
gl日ptostroboides 106 16.6 3.5 

(1. 8) (5.0) (25) 

104 12.4 2.8 
(2.0) (6.工) (28) 

Pュnus
thunbergii 21.1 9.2 4.7 

(6.7) (9.3) (20) 

prUn1.1S 
lannesians 39.5 12.工 3.4 

(3.4) (5.9) (26) 

Diospyros 
kaki 14.9 6.6 2.2 

{工工) (14) (30) 

Artemisia 
pr~nceps 3.9 7.3 0.9 

(30) (8.9) (45) 

Ligustrum 
Japon~cum 34.5 5.7 1.9 

(4.0) (14) (35) 

Unit of radioactivity: b/kg(fresh 1eaf). 

Number in ( ): s七atistica1error in %. 

工37
Cs

7
Be 

40
K 

7.7 28 137 
(9.0) (25) (4.9) 

8.4 35 92.7 
(7.9) (19) (4.9) 

12.9 24 79.6 
(7.9) (32) (6.4) 

5.0 工5 227 
(14) (4工) (3.6) 

5.6 21 244 
(17) (42) (4.8) 

4.7 35 270 
(19) (18) (3.3) 

5.4 37 170 
(17) (18) (4.2) 

Decays are corrected to the samp1ing date， 5th， June 1986. 

この表からも明らかなようにメタセコイアの葉では 1311の放射能濃度は他の植物に比べ3~5

倍も蓄積されている。また 1311ほど顕著ではないが I03Ruもメタセコイアで蓄積が認められる。

メタセコイアは落葉性の樹木ではあるが、環境中の放射性ヨウ素のレベル監視のために、特に人

工的に生成されるとともに天然にも存在する 1291のように長半減期(1.57X107年〉のヨウ素に

対する環境での蓄積に伴う長期的影響評価の必要なものにとって、その環境レベル監視のために見

好な指標植物に成るものと考えられる。

Me七asequoia as a Possible Indicator Plan七 for Radioac七ive Iodine 

wi七h Reference 七o The Chernobyl Acciden七.

Research Reac七or Ins七i七U七e，Kyo七o Universi七y， Mu七suo KOYAMA， 
Ji七suya TAKADA， Rokuji MATSUSHITA and Takashi MATSUBARA 
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P2.l チェルノプイル原子力発電所事故にともなう放射性フォールアウト

についてー129Iを含む放射性接種の検出

(新海大理、新潟薬科大*) 0橋本宮夫、酒井搭二、野中稚史、

工藤久昭、外林武、村上直行*

1 • 1986年4月26日のソ連チェルノブイル原子力発電所事故にともない、新海地区で

も5月2日よりその影響とみられる核分裂生成物が、空気中塞および雨水中に検出され

た.空気中の放射性塞壊は5月8----9日に最高値(全 β放射能として20.42pCi/m3air) 
を示したあと、 5月30日頃には検出限界ぎりぎりにまで低下した。雨水中の放射性物質

も空気中のものとほぽ同様な濃度変化を示したが、降雨中との関係で1311量が5月19日
に最高値(2900pCi/，りとなり、 5月に入るとほぽ検出限界以下にまで低下した.

我々の研究室では従来より大気圏内核実験にともなって落下する強放射性粒子の検

出およびその特性に関する研究を継続していdl:今回も同様な観点から強放射性並子

の検出に努めたがスウェーデンからの報母宅は違つて粒子状放射性物質を見い出すこ

とはできなかった。このことは今回のフォールアウト検出接窪の殆ど全てが揮発性接

種のみからなっているという結果とも一致しており、粒子状放射性物質は発電所の周

辺国のみに飛来し、 1万km近〈離れた日本には届かなかったと推定できた。

今回はこれら空気中および雨水中の放射性接種の検出定量を γ譲スベクトロメトリ

ーで行い、経日変化を追うとともに多量の雨水から濃縮した残濯に付き検出放射性同

位体比として、 134CS/l37CS、136CS/137Csの放射能比を求めこれから関与した原子炉

や燃料に関する情報を得ることを試みた。また同一試料に付き中性子放射化分析によ

り、 1291の量を求め、 1311との関係を求めようとした。

2 .空気中の塵壊捕集のためガラスフィルターと活性炭を充填したカラム中へ24時

間空気総量20がを通過させたあと、フィルターと活性炭に付き全β隷およびγ譲スペ
クトルの測定を、 2πガスフローGM測定器と Ge半導体検出器を用いて行った.雨水につ

いては、担体として既知量の引を添加のあと蒸発濃縮し、残j査を γ譲スペクト lレ測定

した o 5月6----7日の雨水は、 1311濃度が553pCi/tでありかっ降雨量も多かったので、

4.5..Q混縮し残涯について中性子放射化分析により 1291の検出定量を行った.中性子放
射化分析は、試料とともに熱中性子東モニターとして加やCoを含むAl隷をKURの気送管

(No.3)で1時間中性子照射したあと、化学分離によりヨウ素を単離して γ諌スペクトル

測定により 13日Iを定量ずることによって行った.化学分離は、照射試料をKN03-Na2C
03 (1: 1)融剤を用いHiるつぽ中で謙解後、温水で溶解し、妨害元素となる臭素の化学形
を揃えるために担体としてKBrをO.lg添加した.ろ過ずみの溶液を 12MH2S04を添加す
ることにより中性としたあと、 HlkOH.HClを加え硝酸酸性にしてヨウ素を全て Iーとした
後30%NaH02を添加、 hへ酸化しCC14膚へ抽出した.逆抽出は5%NaHS03溶液で行い、こ

の溶波からAgI沈滞としてヨウ素を単離したものを測定試料とした.

(l)Hashimotロetal. ;J.Radioanal.Nucl.Che丸盟ι135(1986). 
(2)Fry et al. ;Nature，321，193(1986). 

はしもとてつを・さかいゅうじ・ のなかまさふみ・ 〈どうひさあき

そとばやしたけし・むらかみなおゆき
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3. 図1に降雨残誼からの γ線スペクトルの一例を示す.空気中座壌から得た Yスペ

クトルもほぽ同様なパターンを示していた.このスペクトル上からは比較的低温で気

化する核分裂生成物としてのTe，I，Cs， (Ru)同位体が主たる核種として同定出来、強放

射性粒子に見いだされたようなNb-Zr，Ce，Mo同位体は検出きれなかった.γ スペクトル

より核種量の経時変化を追ったものを図21こ示すo 1 31 1同様137CS， 1 32 Te， 103 Ru諸核種
とも 5月 8~9日に最大諜度(全β放射能も同傾向)を示しており、事故後12~13 日目に
相当していた.

図1のγスペクトルからCs同位体の放射能比と

して134CS/1 37 Cs (=0 .515)および136CS/137CS (=0. 216) 

を得、これより事故時はおける核燃料に関する情報を

得ょうとした.すなわち、 137CSの生成は単に核分裂
収率と燃焼時間に関係づけられるが、 134CSの場合、
133CSの中性子捕獲反J，Eが関与しており、熱外中性子
の寄与をも考底する必要がある。

一方136CSの生成には、 134Csの生成と同様な取り扱 u 唱'一一一一一
いの他、 135Xe(n，r)136Xe反応の断面積が2.63x106 barn 寸 E マ F 一一一

と異常に大きいため大きな影響を与える.これらを考 図2. 空気中凄からの1311混度

虚の上、既知の核データをもとに熱中性子東と熱外中 の経時変化

性子東の割合(TlE)、 Pu/U比を変え、熱中性子東と燃焼時間に関して、 134CS/131CS、
136CS/131CS比(実測値)に合致する条件を調べた.その結果の一例を図3に示す.
この結果からは、燃焼時間325day、熱中性子東3.2xl013cm-2・sec-1'/)1見積られた.
一方、放射化分析からの1291の検出は、検出限界ぎりぎりであり、ただいま検討中で
ある.
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P22 リ亀環与さ事改めフズー11/)'¥'うト(1)

k主主放出格種の含責差点tよび時間l1t:，

〈名大.RI t， ~タ-) .!b丈、定) 0小島長男，'神谷ゐ '*~)\I路8~

1. 1¥1::21119マ今年以葺丈忌中の放見柑E:芝草二の測定走行ヲてける。 19l?1年以降中国にまる丈

急圏内核実歌i討すわれて布、与ず， ''i約年春l二 I~WI，とs は枝也限専以下に浦';，v. してけた。本年
刊に密生したソ蓮の恵空事古欠によリ大量l亡枇土オ¥.，一喝的に書，¥)刷機寝度左示した。

2.試料の採取!ま名古Jむに単アイソトープセ〉ターをとに設置し疋ハイポフ L ームヱアサ

〉プラ i二グラスファイパチ訊主主リイオけ空包在来速約 I~んi凡て通者.3 9閣通し7三。ヲ季氏
試料の理~定!志合ε(Li)半導体捜出、議左明りた非破走T繰スペフトロメトリ 1亡ょっ竹われ走。
3. j)4 月~，巴に寄生しtソ連原容事故によリ放本土れ主制寸従!;_.s-局 4 巴 iこさ絹はれた

試料、与検弘之れた.麦い乙5周波士れ克場制竺枝雀，半減~~I 京、よか十貌エネ Jレギー左示
し色.また典型的な試料にづけ之各'::)の核種乙昨~s ~二 η放射能の叱芝ポ妻左，誓昼 L ， 4円
2.C;自に換算した色にして同等に示し克。これらlζ種慧の槻童ゆで 110判3Nぴ、昨倍以外的

もη1念枝分裂生時物ぢ為る .11・判3ζ仰と5-1ま核分裂、こモれに続〈戸土室生によっ生撮した1・;Ag

と131らがよEt¥.吃‘れて判、生手

捕獲瓦たするこ乙によリ
生按し九ヒ，4i.，!>れる.
jD図1{こ13"TcSの大気中定
j支の時間変動左示した。

同 4色にお乃の放射乾

す検よ弘之れ克後ノ 137esの

翠庄はA，s，Cの3づの悔

丈左三氏し主主がよ 7月」ニ旬

まて亀数:恵教的に議4フし，
毛今後慰謝減傾向て布る。
町G本支!まs-円マ巴l亡最
大亀 1.5pCi;iばに乏した
ず/との4亀1~19't4h手.lJて!毒
の最大包の約 100倍ぢ有
る.マ円L旬にj示最丈Tを
の約l;主仰にaτlfo弘、少し，

モの平均芳昌晴間l~ 7.~ 
Bτ布る。マ l弓下旬にi立

α2 jCj-，.(1二埠1ごし p こ

の値はI~舛毎春に間程疋

実l検也された核急の1'3マ'(s{亡対する放射能の九
(19をζ年4円ユζ 巴に換算し五色〉

Nuclide Half-Ilfe Ey (keV) May 7 門口y13 

95 Nb・
99 

門0

103 Ru 
106Ru 
II0mAg 

125Sb 
127Sb 

1 2911lre 

35 d 

66 h 

39.4 d 

366 d 

252 d 

2.71 y 

3.9 d 

33.5 d 

765.8 

140.5 

持97.1

622.2 

884.7 

与28.0

685.7 

696.0 

1.18<.08) 1.8<.2) 

228(削

263(1) 

59(1 ) 

180(20) 

290(3) 

59(3) 

I.IO( .06) 0.9( .2) 

3.3( .2) 札2<.8)

41(与) 30( 10) 

170(向) 200( 10) 

門口y25 Jun 19 

1.5( .3) 

783(7) 370(20) 

155(4) 60(30) 

O.叫<.2)

5.4(.9) 

230(20) 

1311 
132 Te 

8.04 d 364.向 945(3) 1310(10) 2500(30) 1300(600) 

78.3 h 228.2 2099(8) 2510(30) 3800(300) 

134 Cs 2.06 y 795.却 53.7(.2) 54.0(.8) 50.5(.8) 52(3) 

136 Cs 
137 Cs 
140 Ba 
141Ce 
144 Ce 

13.0 d 

30.2 y 

12.8 d 

32.5 d 

284 d 

1048.1 

661.7 

537.3 

145.4 

133.与

22.9(.与) 24(1) 

100 100 

29 .6( .9) 131 (3J 

0.3( .1J 7.4( .4) 

持、と糊汗衝にある乙して計箪した

34(3) 

100 

76(5) 

2.1 <.8) 

3(1) 

( )向|立計数誤差に毛乙プく標準偏差である

100 

こじさ主主だお，力、み?為ミ51ふるが灼みち為主
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てある。弘太A弓C広拘才能進度の喜1¥ヲ段、士鬼拘原色j司自し主事を示して刺ノ A，s，C
はそれ宅れ 1 ，ユ， 3 用巴!こ対たする。事故子芝生右、~~巴急ヒ色芝生:二割乏しぢ乱立周邑
I~句208間， 3 間邑 l在約30巴闘を~L之士也:;R乏周回し主こに方~ 11j~. iii) 季 1 め試料(内~7)
と(Mo.y25) 1立モれそ:れ也大A 乙B に対r.とする時期にき主取之れた。〈以vマ~ Iこ対しL.(M(¥y 25") 
l志町吋RbLP SEal，暗号b主、よ1件、明"/l32-fe
ず3""'1.4イき!章常±れ之抗、リ J 丙老
の威分I"a:-実志ヲτ¥)る。三れは L.
Deve.115 [Nは附， 3ユ1CI9g.6) Iq~} 
か10

3，'叫同AP132:Tef131Z志どに亀ん定:

木、7 h)マーすィク jレ左ヨナリぢし1とこ

とと関連しτけると是灼れる。図三

に拘3臥ヒ町G乙の城地rιの時間交
イじを示した。モのイ草lま延丈sr之対良:

する時期に亀大し，よEの後指数関数

的に裁少してける場¥この傾主!志

103R1A..の半芳朗昔、ちはさ見詰~tミ志u 。
i吋章 1 て‘〈門~13) と〈門匂之のを(門"y
7) ~叱較すると y けずれも不痩~
4忠義ずある陶ßa..~刊日常魂土れ
て¥)~ -v~'， 唱に(門内， 13)1こ京、\)c:. 1ま
理事}Jではな協定し\)。ま主 q~らも同

様の傾向在不しも)~o これちの枝
亀bT3主税之介1てりる成、'/J... }¥Oーヂィ

クル-tDevellさによ3みりだ土れて
り~.. v)すぺ之内試料にづけて，Cs 図1大量に中に事、ける日マ己主う亀j主η時間交イL

の同位会の分刊はみされて¥)季リ.

また RLん ，leO)モれ宅:れ11')F-i)1を特に

フ¥.)-z:宅信号識に分別!志2ナ>1l之けま
¥}。
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図'2. 103Ru./137C.s放射能じじの時間変化

FALLOUT FROM THE SOV工ET REACTOR ACCIDENT (1) 
CONTENTS OF y-EM工TTERSAND THE工R T工MEVAR工AT工ONS

Radioisotope Center， Nagoya University， Sadao KOJ工MA
Facu1ty of Science， Nagoya University， Akira KAM工YA，Michiaki FURUKAWA 
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P 2.3 ソi車尽落事故のフ士ーjレ7ゥト(之)ストロシチウム反ば包リウ久間

イ立体句会有量

(也大理・各大RIf!) 0神谷品九品主要・古"1蕗哨

[1土じ‘mに〕 当相克宝 τ"li~Á前から.大気中の放射性kù垂の測定幻昼錯し τ をた川本
年 5 月}ス院 C~erl'\O ~)' I 原子カ格亀戸々の亭故 I~ 主 3 制(O l.(t !観測 Ltミ。 こめなが向い<..，が

の試料左イじ雪合舟理して‘宮守5"守051'. .& IÀ・ 1令ICE-1件Ce め ~~IJ定之会こな『たのぜ・報告す~ 0 

〔試走羽 左基盤!!._Hψ叫ん剛氏;1'伊マIe.γ主イ妻 1)許.sstiberfilter l~捕 1 (I.2~ムi;.，)
監ヱ盟ホ-0 - I~\y 卜 (O.S6 m\.:l) I~補生亘~スチンレス製五地(5".6 メ O.吉川ゼ'桶主
株買え主審;;lfI立、 H ずれ主名古屋大掌1宝営吾13At容の階」二ずあ;.0 

〔イt壁処理法A..<<';QIJ定法.] rl虫剤史左会二令、たのち Sr乙ce勾担体主加え.以下のよ

安否

回収Lたらti.井戸虫色検品悲-(-r ~，皐~aリ主主必こ~勾?じま九 51' 1-;. Yミルキンゲ、支r::.

l:..， "t 'fo Sr 主主呈したのち、全 (3 j泉主測定して ~5r の史圭左公こな『た. s 1，1 r-;‘定休ジ

シチし -:.1 3. ンカウンヲ-(y田カワ01f!.) 7‘1リ定した.

[結果乙考架] 大昆粉塵 t土T...b.i.潟水 ld:Td.b.2...降下物 1立Td.b.3 I~~a'l 主持兎之忠仁、、
ず・れ.l4月羽田 I~ l ピ L たイíi. t・・ある.また試料株買~B寺に公 17 ~同イ主体比主 Fi~.1，2. r~ 示

す。 これらの団左均五三.同イ立イお巳 1主イ国A の試料\~ ~ ~ Iずら勺き I主，1、主く、 ー主である.

4:試料 I~ 司、、 τ 、 ~z 左重砂 ζL て、斗月 26 日に丸・ 11 ~向イ立体凡付目拍手均ま栄町 3 之、
81Sr戸05，，=I 守.b 土 0. 2. 、 l今r~}特色=1.45 土 0.06 'c..な勾た。(e.肉イ主体比 l主争乱でに経iわれた

値℃の一致主主¥). これらのこ之 I~. 放燃料句燃域良〆均ーゼ・あ 3 こ工之示 L て\¥ ~ 0 こ

ホら η周イ以恥じかう伊の運転期間主推定し た℃ ζ ラ、 l，1:)~oo 回'( ~7 た. (.，.性手続末広.4)(
1013 c.;..2 S_I、235"Ua，;蔑i棺良 1本 1.宮χ乙 L 1: ~十唱した)

決1之1=';:¥.31之、大民湖塵の刊Sr.1制C吃、本6・1qaBaJesRuの
137C

S1之討す ~ì曳財官E比之示すo B眠、S~.
Ceに大きな挙がのi主n 悠みられな 11!Jマ‘比較めたのにふ L たRI4'c I事 L たく漢字今てリ ~o
~r がう域弘主札;.[被 1二 BA.戸v‘ζ色 1事弘之勺の~叩巴して者完全fJ Lたt え乙ちれる。器、元末比1京

Sf-¥8sご‘う与で， 1事不規則 lζ 埼~A l "'t いる. これ叫予がら枚忠きれた℃をの枝雑な遁非主主

反戒した主的で‘あ 5 う。 ~ηヰ去、~主見奥']な変り〆みられなくな 3 の lま大it.十の執昔史子 i昆令
!こよ，てある4呈良均ーらjJl.h'X 1:'な今たため ζ 思われる .s角 10日以後.5o..，Sr，Ceの1'9¥ I九d:io"

〆来 l ¥1 ~〆 jf!Jj長主一周 L て之ぜ勺てをた生めではな \1 0 これは異♀ゥたi.ã点の長田〆
加決刊で‘田i-I~ ~') i童l1:.二℃之示 l -r，，~.また、採取時期の向じ、南乙大泉粉塵〆必ずし

がみやあきら・ ζじ'まさ t;;'お.，)、 3かわみちおき
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t -攻し た傾向主示 tな nこ乙 l字、翼手ヲたi且s.の気回〆垂1主才 i句!乙 ι存危守るため t・'あ

うう。s-角工日。白}以スイ後を.sQ..Sr‘工C色員〆、¥"勺.'‘
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P24 

〔はじめに〕

三ノ送量毘京弓子ñ 予を雲監克斤著書L 台~"こ J三之白老罷考覚

書電車斗中の，人二E 左文穿寸 4佐色素案者重の主則支芭

-(宮城県原子力センター・宮城県庁)0菊地秀夫・石川崎一

-末永紳ー・佐藩健一・佐藤信俊・揚田和郎・中村栄一

原子力施設周辺の環境放射能モ二タリングにおいて、環境試料中の人工放射性接種の潤定

結果を評価するさいにその放射性接種がモニタリング対象施設から放出されたものかどうか

を判断しなければならない。今年4用下旬に発生したチェルノプイリ原子力発電所事故で環

境に放出された人工放射性核種は 5月に入ってから宮減県でも検出されはじめ、発電所周辺

のパックグラウンドのレベルを大きく変化させた.事故で放出された人工放射性接種には比

較的長い半減期の接種も検出されており、今後のモニタリングデータを評価するうえで、人

工放射性接種からみた事故の影響をは撞しておく必要がある.また、事故発生とともに実醸

した緊急時用モ二タリングから今回の問題点を今後のモニタリングにフィードバックするこ

とは意義のあるところである.これらをふまえて事故発生後実施してきた環境試料の放射性

核種の調定から得られた知見について報告する.

〔試料提取および放射性接種の定量〕

試料は宮城県女川町とその近郊で採取した。務遊じんについては吸引時間により以下の調

定法を採用した。 1時間から 1日間の吸引にはガラス掛維ロ紙(東洋ロ紙:GB-I00R)と活性炭

ロ紙(東禅ロ紙:CP-20)とを種々に組合せハイポリュウムエアサンプラ(吸引量約lIIUmin)を

用い、また2週間から 1カ月間の吸引にはセルロース・ガラス繊維ロ紙(東洋ロ紙:HE-40T)1

枚、活性炭ロ経(東洋ロ紙:CP-20)1枚および活性炭カートリッジ(東洋ロ抵:CHC-50)2段でロ

ウポリュウムエアザンプラ(吸引量約40s Imin)を用い海遊じんを捕集しロ紙を潤定した.雨

水と牛乳(原乳)は直接マリネリビーカ(容量約1.6s)に入れ、または蒸発議縮し調定した.

その他の試料についてはミキサで粉砕復直接マリネリビーカに入れ潤定した.放射性接種の

定量にはゲルマニウム半導体検出器を用い「ゲルマニウム半導体検出器を用いた機器分析法J

(昭和54年改訂科学技術庁)に準じたガンマ線スペクトロメトリをおとなった。

〔澗定結果〕

今回の潤定で兆較的よく検出された接種のなかで事故時(86年4月268)に半端期補正する

と同位体施に一定の値が得られた.その結果を表に示す。試科教の多かった浮遊じんでは全

試料のうち49試料に137CSと日‘Csが検出されその比は2.3であった.この同位体均はほかの

きくちひでお・いしかわょういち・すえながしんいち・さとうけんいち

さとうのぷとし・ゆだかずろう・なかむらえいいち
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試料でも同じような笹となった。ほかの同位体上むについても表のとおり試料によらず同じよ

うな値であった.

浮遊じん中の放射性三ウヨ誌の溜定からは以下に述べる結果がえられた。活性炭を含まない

ロ紙にもヨウ棄が捕集されていた。活性炭ロ訟を組み込んだハイポリュウムエアサンプラで

の結果では明らかに長時間吸引の場合短時間吸引よりも低い櫨が得られた a また活性廃カー

トリッジ(60皿骨 x20皿)内のヨウ素の分布は不均一であった。

〔考察〕

環境試料にみられた同位体出は事故時の炉心の比と考えてよく今後のモニタリングデータ

を評価するときの貴重な判断手段となる。一定の比率が得られた接種は、原子炉から環境に

放出されてからはその半減期で減衰するものばかりであり、同位体を除いた接種聞の地率は

一定ではなかった。これは核種が環境に放出されたあとは元素ごとにその挙動が異なること

を意味する。

浮遊じん中のヨウ楽の潤定結果からはこの核種についてサンプリングおよび潤定するうえ

で問題点のあることがわかった。薄遊ヨウ奈は活性炭を含まないロ紙には描集されない(成

富、福田，空気清浄，10(2)，79(1972))といわれている。しかし、今回の結果からはじん竣

の粒径ごとの潤定はおこななわなったが、事故で飛来してきたヨウ素にはガス状のほかに粧

子状のものも存在していたものと考えられる.ヨウ素の捕集法には今後の検討を要する。

表 環境試料中の同位体比(事故時に補正した値}

試 料 名
137CS/134CS 136CS/日 4CS 129咽 Te/132Te

試料数 比 試料数 出 試料数 比

浮 遊 じ ん 49 2.3:t0.6 14 0.50:t0.14 13 21土3

雨 水 3 2.1土0.4 。 。
ほうれん草 12 1.6:t0.4 。 。
よ も ぎ 3 2.0:t0.1 1 0.40 。
牛乳(原乳) 5 1.9:t0.6 。 。
ほんだわら 1 2.2 。 。
ムラザキイガイ l 1.9 。 。

MEASUREMENTS OF RAD工ONUCL工DESFROM THE REACTOR 

ACC工DENTIN USSR 

103Ru/106Ru 

試科教 比

14 0.20土0.07
。
。
3 0.23:t0.01 。
。
l 0.16 

Environmen七alRadioac七ivi七y Research工ns七i七U七e of Miyagi， 
Hideo K工KUCH工， Youichi 工SH工KAWA，Shinichi SUENAGA， 

Kenichi SATOU， Nobu七oshiSATOU， Kazurou YUDA 

Miyagi Prefec七uralOffice， Eiichi NAKAMURA 
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P25 チェルノブイリ原発事故に由来する環境中の放射性Gs同位体比について

〈東北大金研・宮城県原子力安全対策室世・宮城県原子力セmつ
0三倉通孝・三頭聴明・鈴木 進・滝島哲夫*・菊地秀夫日・石川陽--**

。序

チェルノプイリ原子力発電所事故が1986年 4月28日午前 1時四分(現地時間〉に発生し、多量の放

射性物質が漏洩した。この事故に起因する環境放射線の増加と放射性物質の観察は、世界に先駆け北

欧諸国で行われ、日本各地でも 5月始めからこれらの確認がなされ随時報告された。事故を起したチ

ェルノブイリ原子力発電所 4号炉については、 PU生産に有利とも言われるチャンネJレ型ウラン黒鉛炉

であるということ、 2.0%濃縮ウランを燃料としていることなどが知られている。しかし詳しい情報

は依然として明らかではない。我々は宮城県地方の浮遊塵、降下物に多量の核分裂核種を確認した。

特に 3つの放射性Gs (134CS，:36CS，137CS )を認めることができた。これら 3種のCsの量比より、燃

料燃焼状態をある程度特徴付けることが可能である.

。測定

5月始めから 7月までエアサンプラを用いて大気浮遊塵の採取を行った.そしてGe半導体検出器を

用い、この大気浮遊塵試料のγ線を測定した.測定結果より確認できた核種は 13 4 Cs ， 1 3 6 Cs ， 1 3 7 Cs ， 

13 1 1 ，132 Te， 1 3 2 1 ，99 Mo ，103 Ru， 10 6 Ru， 1 40 La， 1 40 Ba，などである。これらの核種はL.Devell(1)らの

報告によるものの中にすべて含まれている.しかし、彼らが認めた 239Npを見いだすことはできなか

った。測定された大気浮遊塵試料中のCs同位体の放射能比は、事故時に換算したところ 134CS/13 7 Cs 

= 0.485:t0.040， 136CS/137CS = 0.185::tO.056であった。また宮城県内で採取したよもぎ¥松葉中

の放射性Csの測定結果でも、浮遊塵中の測定結果と同様の値を得た。土壌中あるいは降下物中には過

去の核実験などによると字減期の長い放射性物質が見出され、それらの影響も合まれていると考えられ

る。しかし、その影響があまり見られないということは‘今回の事故による放射性物質の降下量がい

かに多量のものであったかということを物語っている。我々は 4月23日にキエフより発送された封筒

のγ線測定も行った。測定結果より、多量の希土類のFPが見出され、この中には我々が確認できな

かった核種も合まれていた。ところがむの放射能比は宮城県における浮遊車、降下物についての測定

値と一致していた。

<>考案

1 3 7 Cs ， 1 3 4 Cs • 1 3 6 Csは各々次のような過程を経て原子炉中で生成される. 137Csは核分裂のみによ

り生成される. 134Csは核分裂後、 133 Csの中性子捕獲によって生成され 13 4 CS/l 3 7 Cs比はほぼ全照

射量に比例する。一方 136CSも核分裂後!3 5CSの中性子捕獲によって生成されるが、崩壊系列の一つ

である ¥35Xeの中性子捕獲断面積が異常に大きいので(熱中性子に対して2.85x106 barn)高中性子東

になると、 133Csから 3回の中性子捕獲により生成する 136CSの寄与も無視できなくなる。

さそうみちたか・みつがしらとしあき・すずきすすむ・たきしまてつお

きくちひでお・いしかわょういち
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またL. Devell'υ らは熱出力 320万四として原子炉運転中の口‘l!13，: 1の比が2.14であるとし、

事故発生薄刻を予測している。このことは事故時に~3 5 Uに対して 239PU の核分裂が35匁程度起こって

いることを示唆している。

事故:主題した原子炉は1984年12月に隷勤している。従って、燃料燃焼時間は約 500B以下である。

以上のことを考え、燃料撚:塊状窓を推定することとした。パラメータとしては燃焼時間、中性子フ

ラvグス、熱外中性子辻をこった。反応街面積はMughabghab¥Z) らによって報告されたものを用い、

また実効断面積に謂してはWestcottの式を用いて算出した。

図iは燃焼時間(t)_300日とした持の、中性子フ

ラックス (φ) と装荷燃料19当りのー35CS生或量 lOS 

の関係を熱外中性子比(f)をパラメータとして示芯
コ

したものである。 f=Oの時に、 φを大きくしても 五
'35C:>量が多〈ならないのは;35Xeの(n，γ)反 Z
応による損失が原因である。熱外出性子反応が効

III 

いてくるとPU生成量が顕著に増加するので 135XEr1ぴ

( n，γ) 13 6 Xeによる損失よりも全核分裂速度のも

増大が効いて:35 Csの量がφと共に増加する。 ぞ
136CSの親の 135CSがある程度蓄積されないと、 互

測定した 13 6 CS/1 3 7 Cs比を説明することができな

い。熱中性子だけと仮定した計算では 136CS/137CS 103 

の放射能比は約10%を越えず、測定値を再現でき

なかった。

f=Q.2 

f=Q.l 

ld-3 1014 

Neutron Aux I n/crrf.sec 

測定した 134CS/13 5CS比と 136 C3/1 3 7 Cs比を再 図 1.燃料出のl3Sむの牛戎号

現できるのは f=O.lでは全照射量が約4.3X1020n/cm2，

f=O.2では約7.7XI02 0 n/cm2 の時であった。詳しい

計算は現在継続中である。

(文献〕

1 . L.Devell et al.~lature 321 192 15MAY1888 
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