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1A01 高励起複合核105Agからの重粒子放出

〈原研、阪大理事、都立大理料) 0永田諭一郎、池添博、馬場澄子、

畑健太郎、関根俊明、市川進一、井出野一実、横山明彦牢、初川雄一料，

大槻勤"

[緒言] 質量非対称崩壊模型1)は、軽粒子〈陽子、 α粒子 etc)から対称質量分割生成物に至る

すべての重粒子が高励起複合核から統計的に崩壊する可能性を予言している。これら重粒子の崩

壊確率は、質量分割時における conditionalsaddle幻のポテンシャルエネルギーに強く依存す

ると考えられている。我々は、これら重粒子放出に対する角運動量の効果を、特に conditional

saddleに及ぼす角運動量の影響という観点から、重イオン核反応を用いて調べている3).今回

は、 37CI+ 68Zn反応系における入射粒子エネルギー依存性、及び同じ複合核I05Agを生成する

160 + 89y反応系で重粒子を測定し、高励起複合核からの重粒子放出の可能性について検討した。

[実験] ターゲ、ツトには、濃縮同位体制Zn(755μg/cm2)、及び89y(433μg/cm2)フオイルを用

いた。照射は、原研タンデム加速器から得られる 37CIビームで、入射エネルギー156・177門eV、

及び 160ビーム144門eVで行った。反応生成物のエネルギースベクトル、角度分布、電荷分布の

測定には、ガス電離籍dE(イソブタン:15torr)と、 E検出器に位置感応型のシリコン半導体検

出器(45mmx8mm、450μm厚〉を用いたdE-E(PSD)カウンターテレスコープを使用した。また生成物

の質量分布の測定には、飛行時間法 (TOf')を用いた。スタート信号には、 C-ブオイル(30μg/cm2)

マイクロチャンネルプレートを使用し、ストッ7"信号及ひ‘エネルギ一信号の取り出しには、シリ

コン表面障壁型半導体検出器(250μm厚〉を用いた。使用した飛行距離は約 65cmで、時間分解

能はおよそ 280psであった。

[結果と考察] dE-E制定法により、原子番号(Z)毎に識別された各反応生成物のエネルギー

スベクトルを求めた。これらスベクトルの stronglydamped成分(準弾性散乱ピークを除いた)

の重心系における平均運動エネルギーは、二つの球形核を仮定した時に得られるクーロコエネル

ギーにほぼ相当していた。次に strongI y darnped成分のみを積分して得られた角度分布は、入

射粒子近傍の生成物では dσ/dθcmで前方ピークを示したが、角度後方で得られた生成物はす

べて、lIsinDcmに従い、平衡過程からの放出と考えられる。図1には、角度分布がlIsinDcm

を示す角度領域についてのみを0方向で積分した各 Zの断面積を示す。図から明らかなように、

ZCNI2(ZCNは複合核の原子番号〉を中心とする成分lと、 Z$9の二つの成分から成っている。乙の

霞荷分布を、入射粒子の持込む角運動量 Jの効果を考慮に入れた液滴模型に基づく統計模型1.4) 

の計算値〈図中点線)と比較してみると、実験データの傾向をよく再現していることがわかる。こ

の結果、 Zえ9の領域では複合核から非対称分割的に、文 ZCNI2近傍の生成物は、特に複合核の
角運動量分布の大きい部分が関与して、対称分割的に生成していると考えられる。ここで興味深

ながめゆいちろう、いけぞえひろし、ばばすみこ、はたけんたろう、せきねとしあき、

いちかわしんいち、いでのかずみ、よこやまあきひこ、はつかわゅういち、おおつきっとむ
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いのは、対称分割生成物の分布巾が計算11盲よりも巾広く、 ZCNI2近辺で平らな形をしている。分

布巾の傾向を更に詳しく調べるために、 TOF法を用いて質量分布を求めた。図2に一例を示す。

対称分割生成物がはっきりと観測できるが、電荷分布同様に巾広の平らな形状を示している。

図3は、この分布の半値巾(FWH門〉を複合核を形成する最大の角運動量 Jmaxの関数でプロットし

である。ここで FW附は核温度 Tの影響を相殺するために T=1.6門eVに規格化してある。 FW附

は関与する角運動量の増加と 102 

共に増加する傾向にあること

がわかる。これは、 cond卜

tional saddleの静的ポテン

シャルだけを考えると逆の傾

向になり説明できない。従っ

て分布巾の解釈には、角運動

量を考慮に入れた動的効果を

考える必要がある。
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1A02 

【はじめに}

重イオン核反応をプロープとした超鉛元素の按分裂

(都立大理・東大核研・}

0小林貴之、末木啓介、大槻勤、塚田和明、初川雄一-

中原弘道

核分裂についての研究は、現在までに各種の実験が行われデータが集積されてきたが、

そのなかでも核分裂におげる質量分割についてはアクチノイド元素からプレアクチノイド

元素に変化するにつれて変化が著しいことが知られている。

特に226Ra+pや226Ra +αの系における核分裂の質量収率曲線は3つ山になることが

知られており非常に興味深い領域である。したがって、この周辺の領域 (Z=86-90)

における質量分剖についてのデータは、対称分割領域からアクチノイドにいたる非対称分

裂までの系統的な情報を与えるとともに、核分裂現象を理解するために重要であると考え

られる。

現在この領域でターゲットとなりうる接種は226Ra以外には存在していない。そこで我々

は、加速器を用いた重イオン核反応を利用してこれらの核種を生成させることにした。重

イオン核反応ではいろいろな反応のチャンネルがあるが、このうちα粒子等が放出された

後に残留棋が核分裂を起こす場合、これらの粒子がもっエネルギーを測定できれば、核分

裂を起こした残留核のエネルギーを決定することが可能である。特に本実験では前平衡過

程を経て高速のα粒子を放出するチャンネル等、放出粒子が多くのエネルギーを持ち去る

場合を選ぶことにより、核分裂を起こした残留核の励起エネルギーを低〈抑えた場合につ

いてのデータを得ることが可能であろう。

今回は2日9Bi (14N，αxn) 219-xnRaの反応系から得られたデー夕、特に生成した

219-xnRaの核分裂現象について報告したい。

【実験】

実験は東京大学原子核研究所 SFーサイクロトロンで行った。ターゲットはセルフサポ

ートの209B i金属箔(500μg/cmりに1l0MeV14 N 5 + 70nAを照射した。反応による放出

粒子はL¥E-Eカウンターテレスコープを4台ビーム方向前方(ー 15。、+1 5。、+

30。および+1650 ) に、核分裂片は2台のPS D (浜松ホトニクス社製、 ORTE

C社製)を+90・と -70。に図 1に示すように設置して測定した.回路系はL¥E-E

カウンターテレスコープと 2台のPSDとのコインシデンス、およびL¥E-Eカウンター

テレスコープとどちらかのPSDとコインシデンスしたものを選択できるようにゲートが

かけられるようにした。

【実験結果】

実験結果は現在解析中だか、 α粒子と PSDとのコインシイデンスにより得られた核分

こばやし たかゆき、すえき げいすげ、おおつき っとむ、っかだかずあき、

はつかわ ゅういち、なかはら ひろみち
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裂片のエネルギースベクトルとこの

ときのα粒子のエネルギースベクト

ルを図 2，3に示す。 (α粒子のエ

ネルギーはビームの弾性散乱によっ

てキャリプレーションしたものであ

る。)照射粒子数 4.47XI015 におげ

るα粒子と核分裂片とのコインシデ

スイベント数は 3500程度と少なか

った。今後は核分裂片のエネルギー

のキャリプレーションについては、

pulse hight defectを Kaufmanらの

方法で補正しすることと、 α粒子の

エネルギーを選択することで核分裂

片の運動エネルギーとα粒子のエネ

ルギーとの関連を調べる予定である.
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1A03 238 Uの陽子誘起核分裂にお付る核分裂片の核異性体生成比の測定

{新潟大・理) 0谷川勝至、工藤久昭、小林潔、橋本哲夫
(東北大・サイクロ) 藤岡学、篠塚勉、和国道泊、池上均、砂押仁

[はじめに】 原子核分裂の反応概構について、現在までにさまざまな研究がなきれ

てきたが、いまだに統一的な解明には至っていない。核分裂の反応機構を検討する上

で、核分裂直後の分裂片の持つ角運動量を調べることは興味深い。とりわけ、分裂時

(sCission point)における原子核の様子を探るのに有用な情報が得られる。いままで

按分裂片の角運動量を調べる方法としては、①核分裂片の角度分布の測定、(芝)核分

裂片から放Hiされる γ線や中性子の数の測定、③核異性{本生成比の測定などが行われ

てきた。本研究では、測定や核種の同定・定量が比較的容易な核異性体生成比の測定を

行った。核分裂直径の分裂片は高い励起状態にあり、中性子や γ隷を出して安定にな

る。このときスピンの異なる核異性体を持つ原子核が存在すると分裂時に付与された

角運動量に応じて核異性体聞の生成比に差が生じる。 γ線や中性子も角運動費を持ち

去るので、接異性体生成比は直接には分裂時の角運動量を反映しないが、一般的傾向

を検討するには良い手段である。従来、核分裂生成物は通常の質量分離装置や放射化

学的な分離の後に測定されるため分麟に時間を要し、長寿命核種の測定に限られた。

本研究では短寿命核種まで測定でき、最近注目されているイオンガイド型同位体分離

装置(IG1SOL)を用いて核異性体生成比を測定し、いくつかの知見を得たので報告する。

{実験} 反応系には対称，非対称、の質量分割が混在する 238U + pを選んだ。今回の

ビーム照射および測定はすべて東北大学サイクロトロン， 1G1SOLにで行った。この測定

における元素や質量教による1GISOLの輸送効率のちがいは、反応断面積の比をとるた

めすべて消去される。陽子のエネルギーは24，18，13MeVの3点で行い、ビーム強度は

標的上で約2μAであった。核種の同定および定量はGe(Li)γ 線スベクトロメトリーに

よった。測定はビーム照射と同時に開始し、各質量数あたり約 1.'~ 2時間測定した。

またリストモードによる犠変を追う澗定も行った。 γ線スベクトルの解析はピーク解

析プログラムSAMPOで行い、一部手計算によった。

{結果と考察】 今回の実験で測定された核異性体のある核種は全部で12組、半減期

では1.21s(97mY) "-2.3h (1329I)であった。親娘関係の明かなものについては、親

からの壊変を補正して独立収率を求めた。 Tab1e1に得られた核異性体生成比(以後Rと

略)を示す。なお、 Rは高いスピンを持つ核異性体の収率を低いスピンのもので削った

値である。Fig.1は核異性体のスピンの差が 4である Rを、陽子の入射エネルギーに

対してプロットしたものである。通常、 Rは励起エネルギーと共に増加し、異なる核

種でもスピンの差が同じならばRも同じであるといわれているが、個々の質量数や接

種でかなりのちがいが見られる。また対称分裂領域の111，Agではかなり高いRが測定さ
れた。一方、 13~Sn ， 132Sb， 1341は他と比較して低いRを示していることから、 Shell効

果があるものと思われる。次に核分裂片の持つ角運動量の見積りであるが、これには

D.G.Mad1andとT.R.Eng1andによるモデル1>を使って求めた。これは核分裂直後・の分裂

片が持つ角運動量の分布が統計模型に従うこと、つまり角運動量Jの確率分布は
P(J)=P日 (2J-l)exp {ー (J+O.5)2/く J2>}

たにかわまさし、くどうひさあき、こばやしきよし、はしもとてつを、ふじおか

まなぷ、しのづかっとむ、わだみちはる、いけがみひとし、すなおしひとし
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く J2>1〆2 = J rms (Root Kean Square) 
で生成すると仮定している。ここでJrmsが分裂片の持つ角運動量の平均2乗棋となる。

さらに、この確率分布を持つ分裂 Table 1 得られた核異性体生成比(R)

片がそれぞれのスピンを持つ核異 Nuclide Isomerェc yield ratio (R) 

性体へと壊変する際に、 2つのスピ (HIqh spin，LOW SPLn}13Mev 

ンの中点で分岐するとしている。

以上の仮定に基づき、 Rとく J2>  97 
Y (9/2，1/2) 
99 
Nb (9/2，1/2) 
102 
Tc (5，1) 
116 

0.552土0.067

6H / 6L 
18MeV 

2.40全 0.21

1. 05土0.13

24MeV 

2.14土0.27

0.655全0.064

0.0846ま0.0709

の関数が分裂片の質量教やスピン

のちがいによって場合分げされて

いる。このモデルに今回測定され

た核異性体の質量数やスピンの値

を代入し、得られたRとく J2>の

関係から各々のJrmsを求めたのが
Table 2である。ごれまでの研究で
は6."'-8首程度とされてきたが、ごの

範囲外の値もあり、陽子入射によ

り核分裂棋に持ち込まれる角運動

量とも併せて現在解析中である。

Ag (5，2) 
126 

5.40企 2.92 15.8土 58.3

In (8，3) 
130 
Sn (7，0) 
130 
Sb (8，4) 
132 
Sb (8，4) 
132 
1 (8，4) 
134 
1 (8，4) 
138 
Cs (6，3) 
148 

0.490土0.061

0.710全0.096

0.171企 0.046

1. 93全 0.08

1.14 tO.13 

0.973tO.146 

2.29企 0.18

0.505全 0.039 0.480士0.045

1.73 '0.28 2.54士0.36

0.173企 0.031 0.456土0.082，

11.4金 4.6 2.59tO.93 

Pr (4，1) 0.0657企 0.126 0.326土0.316

Table 2 求められた分裂片の角運動量
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F ig.lエネルギーと核異性体生成比の関係

Nuclide Jr町田 { 七 } 
(High spin，Low spin) 

13MeV 18MeV 

97 
Y (9/2，1/2) 5.8全 0.2
99 
Nb (9/2，1/2) 3.4土 0.1 4.1全 0.2
102 
Tc (5，1) 
116 

10.3± 23..3 。Ag (5，2) 
126 
In (8，3) 
130 
Sn (7，0) 5.3 t 0.3 
130 
Sb (8，4) 11.4企 0.4
132 
Sb (8，4) 6.4土 0.3 6.5tO.2 
132 
工 (8，4) 7.3土 0.3 10.1土 0.7
134 
1 (8，4) 4.8tO.3 4.8ま 0.2
138 

18.2企 33..29 Cs (6，3) 8.2主 0.1
148 

1.9土01..59 Pr (4，1) 

参考文献 1)D.G.Kadland and T.R.England: Nucl.Sci.Eng.，64，859， (1977) 

24MeV 

5.5tO.3 

3.2主0.1

2.0t g:~ 

17.1土1197..5 1 

8.0土0.3

6.4企 0.2

11.9ま 0.7

6.3土 0.4

9.3全11..36 

2.7企01..62 
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238 
FISSION OF ---U 

Faculty of Science， Niigata University， Masashi TANIKAWA， 
Hisaaki KUDO， Kiyoshi KOBAYASH工 and Tetsuo HASH工MOTO
Tohoku University， Cyclotron Radioisotope Center， 
Manabu FUJ工OKA，Tsutomu SH工NOZUKA，Michiharu WADA， 
Hitoshi IKEGAMI and Hitoshi SUNAOSHI 

13 



1A04 IGISOLによる核分裂片の電荷分布の測定(111)

(新潟大・理) 0工藤久昭、谷川勝至、金子洋介、橋本哲夫

(東北大・サイクロ)藤岡学、篠塚勉、和国道治、池上均、砂押仁

[序]潰者らはこれまで核分裂片の電荷分布の測定に関して、 1G1S0 L (イオンガ

イド型同位体分離装置)の利用可能性を検討してきた。その結果lGISOLは非常に

有効な手段であることがわかった。 1) 従来、低エネルギー荷電粒子による核分

裂においては、電荷分布はガウス型分布をしており、その中心電荷(Z p)は液的

模型で比較的よく説明され、分布の幅 (σ)は核分裂核、分裂片の質量数及び励

起エネルギーには依存しないとされてきた。しかしながら IGISOLによる実験の結

果、以前の報告とはかなり異なった様相を示していることが示唆された。 1) 講

演では 23$U + pに於ける核分裂生成物の電荷分布のエネルギー依存性、質量数依

存性について詳細な検討を〈わえたので報告する。

[実験]実験は東北大学サイクロトロンにて行った。実験の詳細については前回

の発表の通り 1)であるが、今回はMCSを用いての半減期解析も併用した。

[結果と考察]以下の考察においては核分裂片の電荷分布はガウス分布であると

仮定している。また IGISOLにおける輸送効率の元素依存性を除去するために元素

間の相対収率の比をとって解析を行った。

(1 )中心電荷(Z D) :ここでは第一次近似として分布の幅は分裂片の質量数及

び入射エネルギーに対して一定であるとした。まず、入射エネルギー依存性であ

るが、全体的にみると、これまでの報告と同じように入射エネルギーの増加と共

に中心電荷も増加しているが、その程度は質量数によってかなり異なっているこ

とがわかった。 Fig.1に例としてプロトンエネルギーが24MeVのときの中心電荷と

18MeVのときの差を示した。次に中心電荷の分裂片の質量数依存性であるが、 UCD

モデルのように質量数に対して直線的に変化をするのではなく、各々の質量数の

闘で異なった変化量を示した。特にTab1e.1からわかるようにド144はド143よりも、

A=141はA=140よりも中心電荷は小さい。しかもこの傾向は入射エネルギーを変え

ても保存されている。これらの結果は、分布の幅を一定と仮定したために出てき

たものかも知れないげれども、一般に言われている she 11の近傍でないことが興味

深い。

(2 )分布幅(C =2σ2) :分布幅の入射エネルギーに対する変化をTab1e2に示

す。これらの値は、各々の質量数で測定された分布幅の平均値の差である。誤差

くどうひさあき、たにかわまさし、かねこようすけ、はしもとてつを、ふじおか

まなぷ、しのずかっとむ、わだみちはる、いけがみひとし、すなおしひとし

A
斗
晶

司
2
4



は大きいけれども分布幅はエネルギーと共にわずかながらも楢加しているように

思われる。また分裂片の質量数に対しては、これまでの報告とはかなり異なった

結果が得られた。 (Table3)すなわち、分布幅は各々の質量数でかなり差異があ

るようにみられる。

[参考文献]

1 )工藤ら、第31回放射化学討論会 2AOl， 2A02 (1987) 
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1A05 233り，
235U及び238Uの12C誘起核分裂

(阪大理、原研つ 0杜明進、高橋成人、横山明彦、馬場宏

ホ馬場澄子、み畑健太郎、*永目諭一郎

【緒言】 核分裂における観測諸量のうちで、核電荷分布は二次的な情報と見なされるのが普

通である。ところで著者らは、核電荷分布の制定から核分裂の機構、特に pre-fission

neutronと post-fissionneutronについての情報が得られることを示した1)。また重イオン

誘起核分裂における核電荷分布の捌定は、軽イオンや中性子tこよるウラン近傍の核については

よく行なわれているのに反し、これまであまり行なわれていない。重イオン誘起核分裂におい

て、これまで核電荷分布はUCO仮説でよく近似されると考えられており、それ以上あまり詳し

い議論がなされていない。そこで、重い核分裂系(Z.......100)における核電荷分布の棚定を行ない、

核分裂機構の解明を試みた。今回は85MeVと90門eVでの実験結果について報告する。

【実験】 実験には26.2J1m厚のアルミ箔上に電着した3種類のウランターゲット(233U，235U

238U)を用いた。約1.0mg/cm2厚のウランターゲツトを、日本原子力研究所のタンデム加速器

からの12C(85門eV、90門eV)で照射した。 3種類の融合核について励起エネルギーが同じになる

ように、適当な厚みのアルミ箔を用いて人射エネルギーを調節した。詳しくは第31回放射化学

討論会2)で述べた。

【結果と考察】 今回の実験で質量80付近から151迄の核分裂生成核種について生成断面積が

求められた。 A=132，133および135について
は3種類のターゲット全部で、 A=129につ

いては233Uに対して、それぞれ3つの同重

体が観測された。そこで、それぞれについ

て核電荷分布曲線を次式により求めた。

PA(Z) = YA exp (ー(Z-Zp)2/2σ2) (1) 

ここでPA(Z)は得られた質量鎖における核

電荷Zを持った核種の部分収率で2σEは収

率曲線の幅を表わすパラメーターである。

Fig.lに90門eVにおいて3つの系について

得られた核電荷分布曲線を示す。さらに

Table 1に個々の岡重体の組について得ら

れた核電荷分布曲線の分散σを示す。これ

らの平均値 1.10:t0.05は中性子誘起核分

裂について得られている値0.69よりかなり

大きな値であった。さらにいくつかの質量
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鎖について、最確核電荷Zpを

得られた核電荷分布の幅を用

いて求めた。 2種類のエネル

ギー反応系で得られたZpと核

分裂片の質量rの関係から
('dZpl似つAF.ZF. Exの値を求
めた結果、 3種類の核につい

てはほぼ同じ値0.39がt皐られ
た。この値は中性子や軽イオ

ン核分裂について得られてい

る値1)とほぼ向じである。さ

らに((JZp/(JAF)Zf，Aホ，Exを核

分裂片の質量に対してプロッ

トした図をFig. 2~こ示す。得

られた偏微分係数の値は

-0.13程度であり、この値も

中性子や軽イオン核分裂につ

いて得られている値と同じ範

囲内に納まっている。

((JZp/(JEx)AF，ZF，A*の値につ

いては湖定したエネルギー範

囲が十分広くないため、有意

な結論を得るには至っていな

い。現在までに得られた結果

Table 1. The charge dispersion for A=129，132，133 and 135 

A E L ae 

129 85 

90 

132 85 

90 

133 85 

90 

135 85 

90 

charge dispersion 
念日U ~35U 

(σ) 

230 lJ 

Z五1.10

;:;; 1.10 

0.95土0.05 1.05土0.05 1. 15:!:0.05 

1.05土0.05 1.10土0.05 1.15土0.05

1.10士0.05 1.15:!:0.05 1.05:!:0.05 

孟1.05 ?;1.2 ?;1.10 

1. 10士0.05 1.10:!:0.05 

conclllsion:σ= 1.10土0.05

therrnal nelltron fissio日:σ=0.69 

申 0.1

。90MeV
A 85Mev 

。
-0.1 

-0.2 

100 
a 

120 80 11，0 160 

およひ~Newtonらのfission

neutronのデータ 3)を基にして重イオン核分裂についての反応機構の考察を試みる。

A 

Fig.2. The relationship between 3Zp/3AF and AF 

【参考文献】

1) 11. Umesawa. 11. saba and S. saba， Nucl. Phys. A160 (1970) 65. 
2) 杜ら、第31回放射化学討論会、 lA14(1987). 

3) J. O. Newlon et al. Nucl. Phys._A盟主(1988)126. 
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1A06 232T h + 3H e反応系の核分裂

{阪大理)0吉崎信樹、斎藤 直、若松智之、古谷栄樹、渇川直樹、

早野修一、帥分宏目、小林洋、馬場宏

[はじめに} これまで、 232Thρfle反応系におげる核分裂について放射化学的手法を

用いた研究を行なってきた 1)核分裂片の質量分布、運動エネルギ一分布、励起関数など

の測定から、この系において 2つの核分裂モードが存在する可能性を示すことができた。

さらに、この反応系における核分裂への非複合核反応過程からの影響を調べるため、上記

の研究に付随した結果と新たな測定結果から得られた 23εPa、233Paの励起関数(図 1)を

検討した。図 1より、実験値は、統計模型を用いた核反応計算コードALICEから得られた

計算結果と比較して、著しく大きな値を示すことがわかる。このことから、この系では、

'fleが不安定な粒子であるため、複合核反応だけではなく非複合核反応が生じている可能

性が大きいと考えられる。しかしながら、他方このエネルギー領域においては、入射粒子

の Break-up等の非複合核反応過程の核分裂への寄与は重要ではないとの実験的報告もあ

る21。そこで、今回は上記の系における非複合核反応過程及びその核分裂への影響を調べ

るために、カウンタ一法を用いた実験を行なうごとにした。

{実験} 実験は大阪大学理学部付属原子核実験施設(OULNS)サイクロトロンの3Cコー

スの大型散乱槽でおこなった。入射粒子としては22MeV '~He ビームを使用し、ターゲット

は主主主ThをNi箔上に蒸着したもの(0.4mgjcm2厚)を用いた。まず最初の実験としては、ム

E -E Si(Au)カウンターテレスコープを用いたシングルス測定(20' -160')を行ない、
Stripping 、Pick-up、あるいは、 Break-up反応の結果生じると考えられる p，d，t，4Heの

測定を行なった。次の実験では、核分裂片の測定に 4つのSi(Au)検出器を用意し、fl.E-

Eカウンターテレスコープ(140')とのコインシデンス測定を行ない、 pf， df， tf， 4Hef反

応を測定した。 4つのSi(Au)検出器は In-plane上に40'，80' ，90・，160.の位置に配置した。

データ収集には、 CAMAC-PC98システムを使用した。この結果から、放出軽粒子別に、軽粒

子を般出した残留核の各励起エネルギーごとの核分裂確率、角度分布等の情報を得る目的

で解析中である。

[結果と考察] まず、ム E-Eカウンターでのシングルス測定結果から経験式を使い粒

子識別を行なった後、各放出軽粒子のエネルギースベクトルを求めた。これから、一定の

エネルギ一範囲の粒子を放出する断面積を求め、角度積分を行ない全放出断面積を求めた。

結果は表 1に示す。これからわかるようにp，d，t，4Heの全放出断面積は、対応する生成物

幻古Pa、22<o3Paについての放射化法の結果と比較して著しく大きい。これは、 ヤfle，pX)、

(雪He，dX)、CHe，tX)反応が、主には Break-up反応を経由して複合核を生じないためでは

ないかと推察される。特に Protonの断面積は、相対する Deuteronの断面積に対しても

よしざきのぶき、さいとうただし、わかまっきとし、ふるやしげき、ゆかわなおき、

はやのしゅういち、くさわけひろあき、こばやしひろし、ばばひろし
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大きく、(3He，pdX)反応ではなく(ヰle，2pnX)反応が主に起きている様子を示している。以

上、このように非複合核反応が、この系において支配的であると思われるので、その核分

裂に対する影響を考えることは興味深い。また、これまでの研究により、この系での励起

関数が低エネルギー領域で一定になる傾向も示されており、これも Break-up反応からの

寄与であるとも考えられる。講潰では、 ('3He，Xf)反応の調査から得られたデータをもとに、

この系で生じる反応全般について考察を行なう予定である。

表 1.放出軽粒子の断面積

全放出断面積 (mb)放出軽粒子

::!: 71 3744 Proton 

22 698士Deuteron 

3 + 61 Tri ton 

27 ± 209 4He 

0-o __ 

oj'A  
中? L)γ 

;十1/

42'，o 
-'<-;'1-7 

/ 

l:/ 

色、

8 。232Pa
t:. 233Pa 

+ 

且

E
E
Q
H
U
&的
回
日
O
L
U

0.1 

25 20 
Elab/MeV 

0.01 

2'~2Pa と 2<'3Paの励起関数。点線と

実線は、それぞれ目宮Paと233Paの

計算値を100倍して示している。

図 1. 

【文献1
1)若松ら、第31回放射化学討論会講演予稿集(福岡、 1987年10月)p.34. 

若松ら、日本化学会第56春季年会講演予稿集(東京、 1988年4月)p.I-803. 

2) A.Gavron， H.C.Britt， E.Konecny， J.Weber， and J.B.Wilhelmy， Phys.Rev.C 11， 

2374 (1976). 
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1A07 La-139の光核反応

一一 π士放出反応と核破砕反応一一一
(金沢大・理13，東大・核研2¥ 名古屋大・理23. 迫手門学院大・経41) 

o S. R . Sa r ka r 1 1， tr9淵 彩'¥松本克美 2九正谷光博t¥ 宮本ユタカ 11

小三田栄1¥ 浜島蛸典2¥坂本 法13.柴田誠一2¥ 古川路l旧33.

蔵原一郎~ 1 

【Introductioh】Thiswork concerns yield measurements of 139La(y，π主)， 
(γ ，π-xn) and (γ ，xnyp) reactions at bre田sstrahlungend-point energies 
(E日)ranging fro四 125-1000HeVwith an aid of suitable radiochemical 
separation. Extensive investigations have been performed on light， 
medium-weight and heavy nuclei， i.e. from 27Al to 209Bi by the members of 
our laboratories and the results were reported elsewherel-3. The 1~3CS 
target allowed the ~ost extensive measurements among them 4• The ail目。f
this work is to establish further the reported systematic features found 
for both photopion and photospallation reactions. Hatural La is chosen as 
a target as it is essentially monoisiotopic， very close to 133CS， and also 
allows measurements of (y，π:!:) and (γ ，π-xn) for x Up to 7~ 9. The 
characteristic features of the田easuredyields of photonuclear reactions， 
σQ in unit ofμb/eq.q.，corrected for the secondary contribution and of 
the cross-sections per photon of energy k ， σ~(k) in unit ofμb， will be 
discussed by comparing with the previous ones on other targets.The results 
of the photospallation of 139La are also preliminary， but will be included 
in the discussion. 

【 Experi~entall La203 of hif.h purity (99.99%). were irradiated with 
uncollimated beams from the 1.3GeV ES of IHS，Univ. of Tokyo and the 300HeV 
LINAC of LNS， Tohoku Univ. The target thickness was 2.5X 1021 nuclei per 
sq. cm on average.The details of the irradiation， monitor and c日unting
procedures are similar to those descrihed previously for other work from 
our groupl ・~

(Results and Discussion] Variation of the observed yields of 1~5Ce in 
μb/eq.q. as a function of Eo is exemplified in fig 1. The Eo dependence 
curve evinces the existence of two components : one fro四 thephotopion 
reaction 1:;9La(y，π-4n)and the other from the secondary proton reaction 
189La(p，5n). Other examples， 139Ce and 13aBa yields， are given in fig 2. 

The extents of contrihution of the secondary reaction are shown by the 
dashed lines which were obtained by the四ethodreported previously 1・3・4
The contribution of the secondaries decreases as the number of emitted 
neutrons increases. It is re田arkablethat the yield ratio of 
1 HCe/1 HBa [=σ。(y，πー)1σQ(γ.π ・))is as high as about 5， as is also evi-
dent in fig 4 below. The σk(k) are illustrated in fig 3. The unfolding 
ofσ。(Eo)intoσ.(k) was performed with LOUHI-82 code. The dottcd 
curves in fig 3 are obtained by interpolation for the stable Ce nuclides. 
Allthe excitation curves are of si田ilarresonant shape with FWHH of about 

S.Rサーカー， <ぬぎせあきら，まつもとかつみ.まきたにみつひろ.
みやもとゆたか.こさんださかえ.はまじまやすのり.さかもとこう.

しばたせいいち.ふるかわみちあき.ふじわらいちろう
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70土15HeV. Fig 4 shows the variation of cross section at the peak of the 

excit丑tioncurves as a function of number of emitted neutrons. The results 
of this study are compatible with the reported results on 133CS target as 

W巴11as those on other targets. The total cross-section for 
139La(Y ， π-xn)139-~Ce(x=0 to 7)is compared with the total photoabsorption 

cross-section (11申σTNin fig 5.，whereσTN being an average of the single 

nucleon photoabsorption cross section and (11 the target mass 

nu回ber(=139). . the total cross section a皿ountsonly to 5ホ10-2 of the 

139'~σ7N and the peak of .the total locates at k=230HeV which is v巴ry101.1 

compared with the peak location of k=320XeV for 139牢σγN・ Theyi巴ldsof 
some of the spal1ation products of 139 La are il1ustrated as a function 

of Eo in fig 6. Th!!se are also sti11 preliminary， but the trend of the 
yi巴ldcurves for the spallation products is co皿parablewith the reported 

ones for 133Cs.When one takes the total inelastic cross section of 100mb 

estimated fro田 thを spallation resul ts and Lσ. (y ，π-xn)=2.0mb，the ratio 
of the two(2. 0ホ10-2) would reasonablv exolBin the ratio of 5ホ10-2

mentioned above. 

ザ戸!.-;-一ーピ‘τ;;;-
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1A08 高速準単色中性子による核反応断面積の測定

(日大・文理、東大核研・) 佐藤睦子、 O今村峯雄令、柴田誠.
佐藤信吾・

はじめに

高エネルギー粒子が関与する宇宙環境や大型加速器周辺での核種生成には、 100MeV以下

の中性子が大きく寄与する。ところが現状ではこうした高速中性子による反応断面積は

d-T反応による中性子エネルギー域(<20MeV)以外ではほとんど得られていない。我々は昨

年より、特に長半減期の放射性核種1日se、31I、 14Cなどの励起関数を測定する目的で、 9se

(p， n)9B反応で発生する準単色中性子 (En<38MeV)を用いて励起関数を測定する実験を行

っている。既に14N + n→ i日Be+ X反応については昨年の本討論会で報告したが、今回

Au、Cs、Y、Cu、Fe、Ni、Si、Mgターゲットについて短半減期核種について得たデータに

ついて報告し、一部文献との比較や複合核モデル計算 (ALICE)との比較を行い、こうした

準単色中性子を用いての測定の有効性と限界について議論する。

室監

核反応断面積測定は高純度金属箔ターゲットをp+ Be によって発生させた準単色中性子

場で照射し、その生成放射能から求める放射化法によった。準単色中性子発生装置は核研

S Fサイクロトロンの R 1ボンバードコースに設置したものを用いた。この装置は lrnm( 

文は2mm)のBe金属板をターゲットとして、これに 20-40 MeV 陽子を照射し中性子を発生

させる。 Be板の後方 1.2cmは水を循環させ冷却し、同時に陽子ビームを止める。発生した

中性子はこの冷却水及びフランジ (Al2mm)により散乱を受けるが、ピークの構造lこ対し

てはほとんど影響しない。中性子東の角度分布は照射エネルギーによって異なるが、中心

より::1.:5・以内では10%、::1.:3・以内では日以内でフラットである。モニターとして中性子反応

断面積のよく測定されている27AI(n.α)24Naが用いられるが、本実験では鳥居らが同じ条

件で測定した Hreco i 1による中性子束の測定結果 (NE213スベクトロメーター)を用い(

文献 1)、 Al箔モニターについては補助的に用いた。

先に述べた金属箔 (10XI0mm)を互いに生成核種が干渉しないような組合せのスタック

にして約 3時間照射した。生成放射性核種の同定及び定量はpureGe検出器(一部 Ge-L i) 

による 7線測定によって、 (注目する放射性核種の半減期lこしたがって)適当な時間間隔

をおいて測定した。なお親からの流れ込みがある場合は補正を行った。検出器の校正には

Amershamの混合標準線源(士1.5~ 3%)を使用した。

結果と考察

本実験で求めた核反応及びQ値を表 1に示す。ターゲットとして天然組成のものを用い

たので 1部の反応については個々の核反応モードに対する断面積でなく、元素lこ対する実

効的断面積としてのみ得られる。断面積を求める方法は前回の14N十日→1日Be+ X 反応lこ関

する報告で行ったのと同じ方法によった。すなわち中性子のエネルギー域を各々の照射の

ピークエネルギ← (j)に対応していくつかの領域にわけ、各々に対応する平均生成断面積

σjとして求めた。この場合、照射j，こ対する核種の全生成量はnj寸r(σjfJ j苧 if i j ) 

さとうむっこ、いまむらみねお、しばたせいいち、さとうしんど
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(但し、 NT=ターゲットの原子数、 fi j =照射エネルギー域iの中性子東)

unfolding により σjを求めることができる。

結果の一例を図 Iに示す。この例では文献値との一致はよい。

励起関数の形は似ている。

p-Bect性子は図 2に示すように低エネルギー側では単色性が悪くなり、 20MeV以下での測

定に対しては精度が悪くなる。しかし、ここで見たように p-Beからの準単色中性子を用い

て:::!::15%程度の精度で中性子反応断面積を求めることが可能で、これは文頭で述べたような

宇宙科学等で問題となる生成核の評価には有効である。なお、本実験では ALICE の計算 lこ

際し初川氏(核研)のお世話になった。

文献 1)鳥居ら、原子被研究 32(1987)89

となるので簡単な

またALICEの計算結果とも

2) D. 1. Garber & R. R. Kinsey， BNL325(1976) 

測定した核反応モードと反応のQ値

Reaction mode Q value Reaction mode Q value Reaction mode Q value Reaction mode Q value 

197 Au(n，4n) 194 Au -23.1 MeV 63Cu(n，3n)61Cu -19.7 MeV natN1(n ，x) 61co -0.5 MeV etc目 natS1(n，x)28Mg 開13.0MeV etc 

197 Au (n， 2n) 196 Au 
噌 9.0 65Cu(n，2n)64Cu 自 9.9 natNi(n，x)58Co 0.4 etc. 2851(n，αp2n) 22Na -34.1 

133Cs( n， 2n) 132Cs -9.0 
65Cu(n，p) 65Ni -1.4 .58Ni(n，2nf7Ni -12.2 28Si(n，αp)24Na -23.1 

D3Cs(n，p)133Xe 0.1 natFe(n，x)56Hn -2.9 etc. natN1(n，x)57 Co 司 8.2etc. 
27A1(n，α2n) 22Na -22.5 

133CS( n， p) 133Xeg 0.4 natFe(n，x)54Mn 0.1 etc. 
58Ni(n，pn)56Co -19.6 

24Mg(n.p2n)22Na -23.3 
54Ye(n，p2n)52Mnm -21.3 

58N1(n，3n)56Ni -22.1 
89 Y(n，3n)87y -21.2 58Ni(n ，p3nPCo -29.6 

natMg(n，x)24Na -4.7 etc. 
89 Y(n，2n)88y -11. 5 

54Ye(n，p2n)52Mng -20・9

Fe(n，x)52F巴 -24.1etc. 

l1at Fe(n ，><)_S_1cr 0.8 etc. 

表 1
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1A10 AMSによる雨水中のIDBeの測定 一 宇宙線による大気中の1日Be生成速度の

推定

(日大文理¥東大核研之、東大原セヘ東大理ヘ東大宇宙線研5、愛媛大教養Il) 

O永井尚生1、今村峯雄人小林紘一に吉田邦夫ヘ大橋英雄人柴田誠一九

長谷部信行人山下 博4、本田雅健1

[序]1日Beは半減期1.5x106年の核種で、あり、地球上では14Cと同様に宇宙線により主として大気

中の窒素との核反応により生成する。生成した l目Beはエアロゾルに吸着し、雨水により地表(海

面)に降下し深海底に堆積する。最近AMS(加速器質量分析)の発遣により極微量の 1OBe測定

が可能となり、海底・湖沼・河川雄積物の堆積速度、 Mnノジュールの成長速度等の研究に用いら

れている。本研究ではこれらの地球化学試料に対する研究において重要な要因である 1日Beの生成

速度を求めることを目的とし、東京において 1-2ヶ月毎に採取した(1975-1987)雨水試料につ

いて、 AMS(加速器質量分析〉により10Beの測定を行った。同時に 7Be.137Cs等雨水中に含ま

れる他の接種についてγ線測定を行った。

[実験]試料の採取及び化学処理は次の2つに分けられる

(れ)1974-1979に早稲田大学理工学研究所屋上で採取した試料(採取面積 9.2-19.8m勺は、投げ

込みヒーターを用いて蒸発乾回し、 γ線測定1.:2)を行なった後、一部(約10g)を HF+HNOlで、溶

解しBe担体0.3-2mgを加え、溶媒抽出・陽イオン交換によりBeを分離精製した。

(韓2)1983-1987に日本大学文理学部屋上で採取した試料(採取面積1.62m2、あらかじめ蒸留水20-

302にBe担体約2mgを加え、試料のpHを2-3に保つために濃塩酸を加えた)は吸引ロ過し、固形成

分はロ紙と共に灰化した。ロ液は陽イオン交換樹脂に通し、流出液はガスバーナーで蒸発乾園し、

樹脂に吸着した成分は6N塩酸で流出させた。大部分の試料で‘はBeは樹脂に吸着しており、この部

分についてれと同様の化学処理を行なった。 γ線測定は3種類の試料金てについて行なった。

精製したBe試料は濃縮170を加え、ガスバーナーで真空中900-1000.Cに加熱しBeOとした後、銀

粉と混合し、 AMS用試料ホルダーに詰め、東京大学原子力総合センタータンデムファンデグラ

ーフ加速器において1日BeのAMSを行なった。

[結果]AMS及びγ線測定により得られた結果を図 1に示す。

1)東京における1o Be， 7 Be， 1 37 Csの平均降下速度(atoms/cm2 /sec)は(れ)1975.1-1977.4， 1目Be:

0.099， 7Be:0.036， 137CS:0.10 (韓2)1984.11-1987.4， 10Be:0.094， 7Be:0.038， 131CS:0.006 

(1984.11-1986.3)。

2)それぞれの期間で、大部分の試料について1町Be，7Be， 1 :37CSの降下速度の聞に相関関係が認めら

れる。特に前二者は全期間を通じて平行的。

3)Chernoby1事故の影響は137CSに顕著に現れているのに対し、 1日Be，7Beについては全く見られな

い。

4)降下速度の季節変動の特徴として、 "springmaximum"の傾向が認められる。

ながい ひきお、いまむら みねお、こばやし こういち、よしだ 〈にお、おおはしひでお、

しばたせいいち、はせベのぷゆき、やましたひろし、ほんだ まきたけ
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得られた1日Beの降下速度から，地球全体の平均生成速度を求めるためには、降水量、緯度効果

及び周辺土壌に蓄積された]0Beの寄与等の補正を必要とするが、その係数を 0.33)と仮定すると

0.03 atoms/cm2/secと推定される。
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図1 東京におげる1日Be，7Be，137Csの降下速度(1975.1-1977.4，1984.11-1987.4) 
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1A11 トリチウムの β壊変によるニュートリノ質量測定のための LB膜線源の

調製

(東大核研 1・東工大海2.東北大理人神戸大理人東大 R 1センタ_5) 

O柴田誠一1・永淵照康2.羽賀勝彦3・繁田正昭4.野川憲夫5 • 

森川尚威5.加藤貞幸1.川上宏金1.大島隆義人鵜師熊太郎1

はじめに ニュートリノは原子核のβ壊変の際に放出される β線の連続エネルギースペ

クトルを説明するために、 1931年 Pauliにより導入された素粒子である。その質量はほと

んどゼロに近いと考えられてきた。ところが、 1980年になってソ速の Lubimovらのグルー

プがトリチウムの β壊変を用いて、初めて 14eV < m]) < 46eV というニュ トリノ質量

に対する下限値を報告した (1)。これは素粒子物理、宇宙物理学上きわめて重要な問題をも

つため Lubimovらの実験結果を検証すべく世界中でその追試実験が開始された。 トリチウ

ムを使った測定は現在世界10数カ所で行われているが、そのうち既に結果を出しているの

は我々のグループを含めて4ヵ所である (2-4)。

東大核研での実験 我々のグループでは東京大学原子核研究所に設置された空芯ベータ

スベクトロメ ターを用いて実験を行っている。これまで、 1985年と 1986年に2回のデータ

収集を行い上限値として 2geVを得た(5)。現在、更に統計精度を上げて3回目のデータ収

集を開始するための準備を進めている。

この実験では良質の線源調製が重要である。 β線の最大エネルギーが 18keVと低いため

線源としては厚さが非常に薄く、かっ均一なものが必要である。一方、統計精度を上げる

にはできるだけ強い線源が必要となる。この相矛盾する条件を満たすため、大面積、高強

度線源を Langmuir-Blodgett(LB)法 (6)を用いて調製し、測定の際の分解能劣化を防ぐた

めに Bergkvistが導入した非等価ポテンシャル法(7)を採用した。このような β線源とし

て LB膜(アラキジン酸カドミウム)を用いることにより、

(1) 線源の厚さが、 2分子膜でo.6μg/ cm2 と非常に薄く、均一性に優れるため線源で
のエネルギー損失の影響が小さい。したがって、測定系のエネルギ一分解能の劣化

を防ぐことができる。

(2) 3 Hβ 線源と 109Cd標準線源(1日9CdのKLLオージェスペクトルを用いて 311のβス

ベクトルの絶対エネルギ の較正およびスベクトロメ ターの応答関数の測定を行

う)が化学的に同じ構造(図 1)で厚さが均一で等しいことにより応答関数を実験

的に求めることができ、その信頼性も高い。

(3) 線源面積を大きくすることにより放射能強度を高めることができ、測定の統計精度

を向上させることができる。 (1、2回目の測定の線源の大きさは 25mmX 100mmで強

度は 8 mCi今回は 60mmX 200mm， 40 mCi) 
が実現できるからである。

盤盟車製 図2に我々のグループが開発したLB膜累積装置を示す。まずテフロン製プ

ルを 10-4 molの CdC12 溶液で満たし下層液とする。パラフィン処理を施した絹糸を仕切

しばたせいいち、ながふちてるやす、はがかつひこ、しげたまさあき、のがわのりお、も

りかわなおたけ、かとうさだゆき、かわかみひろかね、おおしまたかよし、うかいくまた

ろう
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り糸として波面に浮かべる。そして 3.3X 10-3 molのアラキジン酸のベンゼン熔液をマ

イクロシリンジでフロートと反対側に滴下し、下層液表面に展開させる。下層液の pHは

7.0 土 O.1温度は 16-200Cで累積を行う。ここで 1日9Cdの標準線源調製の場合は下層

液として 1日9Cd (~10 mCi)を含む CdC12溶液を用い、 3Hβ線源の場合は 3Hでラベルさ

れたアラキジン酸 (200Ci/mmol)を用いる。テフロンプールの大きさは 200田mX 210mm 

で深さは 3Hの場合 5mmで、 1日目Cdの場合限られた放射能強度の 1日9Cdを用いでできる

だけ高放射能の LB膜を調製するため O.7mm と可能な限り浅くした。

展開後、アルミパイプに送風することによりアクリル台を浮上させる。更にパイプに角

度をつけることにより斜面を滑り落ちるアクリル台の重さをピアノ線により雲母製フロー

トに伝え、絹糸を通して表面圧力 30-40 dyn/ cmで押し、水平付着法により線源基板上

にアラキジン酸カドミウムの膜を移しとり線源とした。 LB膜累積に普通用いられる垂直

浸せき法を採用しなかったのは基板の裏面の放射能による汚染を避けるためと下層液量を

少なくするためである。できた線源の均一性は autoradiographyと、その X線写真の

photometryにより確認している。徹底した使用器具の洗浄、下層液中の有機物、表面の汚

れの除去などにより均ーな線源を再現性よく調製することに成功した。

現在、 60mm X 200mmの 3H、1日9Cd線源の調製が終わり測定の準備中である。今回は線

源強度と検出器の効率の向上により質量の決定精度として~10 eVを目指している。

References 

(1) V. A. Lubimov et al.. Phys. Lett. ill(1980) 266. (2) H. Kawakami et aJ.. 

ibid. 187B(1987)198. (3) M. Fritschi et al.. ibid. 立盟(1986)485. (4) J. F 

Wi lkerson et al.. Phys. Rev. Lett.旦(1987)2023. (5) H. Kawakami et al.. 1. 

Phys. Soc. Jpn. (1988) in press. (6) K. B. Blodget t. J. Am. Chem. Soc. 旦

(1935)1007; K.B. Blodgett and 1. Langmuir. Phys. Rev. Qよ(1939)964. (7) K. E. 

Bergkvist. Nucl. Phys. B39(1972)317. dトゴ
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1A12 アインスタイニウム同位体の嬢変特性②

(東大核研、都立大理い、理研2】、原研3ヘLBL 4) ) 
初川雄一、大槻動1)、塚田和明1)、末木啓介1，、中原弘道1.1、

河野功2)、慎原伸夫3)間柄正明3)・、 D.C.Hoffman4勺

K.E. Gregorich4) 

24SEs， 247Esを中心にアインスタイニウム同位体の態変特性、特にα壊変につい

て研究し、新たなα線の分岐を観測しそれぞれの遷移について考察を行い、嬢変様式の推

定を行った。

238 U (1 4 N ， xn)2ち2-'Es、233U(14N，xn)247-"Es、237Np(12C，xn)249-XEs、2HCf(p， 

xn)2ち自ぺEs、反応を利用して質量数 249~ 243のアインスタイニウム同位体を合成し、

α線スベクトルを測定した。 αスベクトルはSi(Au)表面障壁型半導体検出器で測定を行い

Signalは、 C10ckpulseと一緒にListmodeでKTに書き込み、この時間情報を基に半減期の

解析を行った。得られたα線スペクトルは、 α線のエネルギ一、半減期で同定を行い、ア

ィンスタイニウム同位体ではさらに励起関数に依った。得られたEs同位体のα線は、同ー

の条件で得られた212PO(8.784MeV)或は， 211mpo(7.270 KeV)のα線スベクトルを基準形状

として作ったモデル関数の重ね合わせとして、コンビュータプログラムELSACl)を用いた最

小自乗法により解析を行った。

実験結果をTable1にまとめた。エネルギーの誤差はFittingの誤差のみで半減期

の誤差と共にσを表す。このうち247ESの三本(7.323，7.275， 7.213 KeV)と 24SEsの四本

(7.180，7.730，7.699， 7.654 KeV)のα線は各々の半減期もそれぞれ誤差範囲内で一致して

おり各々2.t7Es，246Esから発せられたものとした。これらα線の内最大の遷移確率をもっ、

をそれぞれ親娘の核状態が同じ許容遷移とし、さらに低エネルギー側の2本のα線をその

回転帯への遷移と仮定して、これらの遷移について推察を行った。ニルソンダイアグラム

によると ε=0.2-.... 0.3では、 97番目の陽子レベルは3/2-[5211、99番目の陽子は7/2+[63 

3]が予想され、この二つの準位は接近している。事実既知核種である2S5Es，253Es，249Bk

の基底状態では7/2+[633]、247Bk，245Bk，251Esでは3/2-[521]である。 そこでこの二つの

準位について本研究で得られたアインスタイニウム同位体α壊変の結果について考察を行

った。回転帯のエネルギー準位は、 El=fi212!11(1+1)で表せる。質量数241.......251の奇A核

の7/2+[6331と3/2-[521]の回転帯で、この関係式から慣性能率!1eftを求めこれを剛体の慣

性能率!1rigとの比をとるとFig.1が得られた。同様にして247Es，245Esのα壊変の結果を

基にプロットしてみると24ちEsでは3/2-[521]が、 247Esでは7/2+[6331として娘核の慣性能

撃を求めると、近傍の核で求められた結果と良く一致した。また回転帯においてバンドヘ

ッドとその第一励起準位とのエネルギー差と、第一励起準位と第二励起準位とのエネルギ

ー差との比を求めるとK=7/2では、 E2/E1=1.22が、 K=3/2では、 EdEl=1. 40が期待される。

はつかわゅういち、おおつきっとむ、っかだかずあき、すえきげいすげ、

なかはらひろみち、ごうのいきお、しのばらのぷお、まがらまさあき、

D.ホフマン、 K.グレゴリッチ
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2d7Es，2d5Esについて考えてみると
Tablel 

2 dちEsではE2/E1=1.45土0.35であり、 Summary of experimental results on einsteinium 

2.17 EsではE2/E1=1.29:t 0.09という a-particle Intensity 

値が得られ、これらの結果も245Es Half-Life energy(k巴V) (%) 

の基底状態が312-[521]であり 249E s 

247Esの基底状態が712+(633]である 1.7士0.7hr 6776 :!: 2 93 :!: 14 
6716 :!: 12 7:!:5 

事を示唆している。これらより 248E s 

247Esは基底状態が712+712[633]で
28 min 6907 + 5 28 :!: 12 

6879 :!: 5 63 :!: 14 

あり観測された三本のα線は2d3Bk 6848 :!: 1 4 9:!:8 

の基底状態 712+[633]とその回転帯
247E s 

4.55土 0.26min 7323 :!: 1 86 :!:4 

9/2+ 11/2+への遷移でおあると結論づ 7275士3 12 :!: 2 

げた。 245Esで・は、 312-312 [521]が
7213土5 2 :!:0.7 

246E s 

基底状態で241Bkの312-[521Jへの 8.2土 3.6min 7360 100 
245E s 

ravored transitionとその回転帯 66土6sec 7780 :!: 3 5+1 

5/2-，7/2ーへの遷移が観測された。 7730 :!: 1 79 +6 
7699 :!: 5 13 + 4 

尚2d 5 Esの最も高エネルギーのα線 7654 :!: 6 3 + 1 

7.780 MeVは、 241Bkの基底状態
243E s 

21 :!: 5 sec 7907 :!: 4 69 :!: 15 

712+ [633Jへの遷移と考えられる。 7885 :!: 1 31 :!: 14 
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1A13 SISAKを用いた短寿命核躍の分離と測定

(原研、都立大*)0篠原告11夫、市川進一、飯村秀知、*塚田和明

【はじめに】

演者らは、重イオン核反応で生成する短寿命アクチノイド核種の測定を目的に、ヘリウムジェ

ット装置、迅速アルファ線測定装置、迅速イオン交換装置および迅速溶媒抽出装置SISAK

(Short-lived Isotopes Studied by the AKUFVE-technique)から構成されるオンライン計測シス

テムの開発を進めている。このうちヘリウムジェット装置は、核反応生成物を放射能測定装置ま

たは化学分離装置まで搬送する手段である。 SISAKは、水相と有機相を混合 (tlll出操作〉し、

引き続いて遠心力を利用して 2相分離を行う装置であり、抽出・分離に要する時聞が ~0.5秒と

短くてしかも多段階の抽出分離ができるため、短寿命核種を研究する際の1つの有効な手段であ
る1)。

ここでは、ヘリウムジェット装置と SISAKを用いた短寿命核種の迅速化学分離について報

告する。

【実験】

分離試験は、原研タンデム加速器を用いた12c+natAg反応で‘生成するヨウ素および 1脅かnatMo 

反応で得られるスズを対象とした。 Fig.1 は、 Degassingunit (ガスを抜くための述心器)と

SISAKから成るヨウ素を分離するための抽出装置の概略である。ここで、真空ポンプを使用

しない加圧方式のヘリウムジェット法iとより、反応生成物を!照射チェンパー内(圧力1.5kg/cm2) 

でヘリウムガス中のエアロゾルに捕捉して化学実験室のStatic'mixerに迎び、キャリヤーガスと

硫酸溶液を混合して反応生成物を水相に移した。さらにDegassi ng un itによりヘリウムガスを抜

き、溶液を化学分離システムに注入した。こののち最初の抽出操作を行ってヨウ素を四塩化炭素

にtlll出し、第2段階で水相に逆抽出した。最後に、クロロホルムを用いて水相を洗均した。この

3段階の抽出操作の前後に、 HPGeを用いて溶液の放射能測定を行った。

また、スズの抽出では、ヨウ化カリウムを含む硫酸中でSn(IV)のヨウ化物を生成させ、これを

四塩化炭素にtlll出し2)、水で逆tlll出する 2段階の分離操作を行った。

【結果】

12c+natAg反応系において、ヨウ素の化学分離前後l之官11I定したガンマ線スペクトルを Fig.21と

示す。 1171(T1ノ2=2.2田in)および118mI(8.5回in)の生成と、これらの核種が化学分離されること

を確認した。 2つのスペクトルを比較して、化学分離後でS/N比が向上していることがわかる。

また、 18o+na t Mo系を用いた実験では、 106Sn(Tl/2=1.9min)や1自由Sn(10.5田in)が分離された。

これらの検討の結果、二つの液相聞で短時間でしかも定量的に分配する抽出系を選択すること

により、重イオン核反応で生成する短半減!UJの核種をオンラインで化学分離できることを確認し

た。現在、 252Cfの自発核分裂によって得られる短寿命核種と、重イオン核反応によって生成す

る短寿命アクチノイド核躍をiJ!lI定する実験を進めている。

しのはら のぷお、いちかわ しんいち、いいむら ひでき、っかだかずあき
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1A14 オンライン迅速化学分離装置の開発 (2) 
(都立大・理)0塚田和明 末木啓介小林貴之

大槻勤中原弘道

(原研) 篠原や11夫市川進一小林義戚星三千到

【はじめに】 組プルトニウム元素を含むアクチノイドや中性子過剰核などの生成反応機

構・崩壊形式 (α，s， E C及び自発核分裂)・化学的性質などを調べるために、いろい

ろな研究が進められてきている。これらの核種の生成には重イオン核反応を用いることが

多いが、これらの反応で生じる副生成物は目的とする核種の放射能を測定する際に障害と

なり易い。従って、これらの国IJ生成物を分離し除去することが望ましい。特に、反応断面

積が小さく(豆 100μbarn)、半減JUjが短い核闇 (TIノ2~ 1 0皿in)を取り扱う時は、

この分離操作を迅速確実にかつ何度も繰り返し行わなければならない。このような理由か

ら当研究室では、試料採取から測定までを自動化した迅速化学分離装置の開発を進めてき

た。

今回は、この迅速化学分離装置を日本原子力研究所・タンデム型パンデグラフ加速器に

設置してある He-jet装置に接続し、 252C fの核分裂生成物を用いたオンライン実験

と、 natEr+180の照射実験を行うことができたので、その結果と共にこの化学分離装置

について報告する。

【装置】 化学分離装置は前回の討論会で報告1】したように、パーソナルコンビューター

(N E C製PC-8801)により制御され、内部のインジェクター・自動切換パルプ・

ポンプ・電磁弁などを予めプログラムされた順に動かすことができ、繰り返し行う実験も

容易にできる。 He-jet装置によって連ばれてきた核反応生成物はこの化学分離装置

内のインジェクターで溶液化される。次に化学分離を行い、プログラムで指定した必要な

フラクションのみを選択的に取り出し、ホットプレート上の試料I且に採取し蒸発乾回後放

射能などの測定を行う。(図ー 1) 

現在、この化学分離装置は分離方法として原研・臼田らによって報告2.引きれ、当研究

室でも検討してきた4)イオン交換クロマト法を用いている。

[実験・結果】

( 1 ) 252 C fの核分裂生成物をHe-jet装置によって迅速に運び溶液化する実験を行

った。その結果、溶液化されて最終的に得られた生成物の収率は約20%であり、これは

Heーje t装置自身の輸送効率とそれほど変化がない。このことから、このインジェク

ターによる溶液化の効率は 100%に近いと予想される。現在、 He-je t装置のより

良い条件の下で、このCf線源を用いてランタノイドの分離実験を行っている。

( 2 )タンデム加速器を用いてnat E rターゲットに 120MeVの180を照射して中性子

過剰接の169H0 ・168H 0 ・168D Yを検出する実験を行った。図-2に示すようなランタ
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ノイドを群分離する化学操作を数十回行ったがtransfer反応によって生成する中性子過剰

核の 7線は検出できなかった。この化学分離操作で、蒸発残留核の 18日Os・1810Sやタ
ーゲットのbackingに使ったアルミ箔の核反応生成物である 28A 1・29A 1などは0.3
%以下に減った。本実験条件では、生成核の生成断面積が0.5mbarn程度であれば検出可

能なので、このtransfer反応の断面積はそれ以下であると考えられる。このような結果か

この迅速ら、化学分離装置は数十回の繰り

返し実験において、十分に安定して作動し、

化学分離できることが確認できた。但し、

o . 5 mbarn以下の反応断面積と予想される
核種の γ線を検出するためには、さらに測

定方法を工夫することが必要であろう。

今後、生成した測定試料を自動的に測定

する装置を製作し、照射試料の採取から11m

、‘，
J

'

・2

・E且

H

H

H

m
川

棚

仰

向

U

E
I
+
L
E
a
n
O

の
L

m附
nMιumm

•• 

、、E
，，、、，，，

n
U
令
浪

H
U
H
n
E
l

・凸

U

-

n

u

n

u

'
E
A
M
N
H
A
H
U
O
U
H
H
H
 

H

n

u

問
。
L
M問

、ノ

=
W
A
-
-

H
n
H
n
H
v
h
H
V内
H
V
-

n
u
'
i
n
U
M
町
内
U

4
E
b
-
-
-
r
f

、

n

B

'

I

3

&

L

 

--r
、
n
u
n
H

。un
H

・，且
MM円

au

n
U
0

・HH
H
U

M問・
l
n
U
M
m
E
I

H
H
H
&
E
M
M
N
"の又
U恒
例
臼

=
H
U

・

n
y
l
&
L
n
u
 

'
E
A
n
u
n
H
Y
g
‘、

・・宍
M
O
U

'

i

u

 

，，‘、
a
U
E
E
Z

，。，
i

n
巴

nHnur 

-
E且
柿
刷

n
H
a
u
 

n
u
n
a
 

--
4
a
u
 
--
sq 
nu 
hu 

nし

Al RE drain 

(図-2)化学分離手順
定まで自動化することを考えている。

【文献] 1)末木他，第31回放射化学討論会予稿集. P07 (1987) 

2) S.Usuda et al..J. Radioanal. Nucl. Chem.，109，353-361(1987) 

3) S.Usuda et al.，J. Radioanal. Nucl. Chem.，111，399-410(1987) 

4)塚田他，第31匝|放射化学討論会予稿集. 3A07 (1987) 

(図ー 1)オンライン迅速化学分離装置
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Faculity of Science， Tokyo Metropolitan University， 
Kazuaki TSUKADA， Keisuke SUEK工， Takayuki KOBAYASH1， Tsutomu OTSUK1， 
Hiromichi NAKAHARA. 
Department of Chemistry， Japan Atomic Energy Research 1nstitute， 
Nobuo SH1NOHARA， Shirト~chi 1CH1KAWA， Yoshii KOBAYASH1， Michio HOSH1. 
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1801 リチウム含有酸化物結晶中のトリチウムの拡散とLi十の役割

(原研) 0 工藤|守司 奥野健二

1 .目的: トリチウム製造用ターゲツト物質のよび核融合炉プランケット材候補物質の選択な

らびにトリチウム闘収技術開発の慕礎となるデータベースの整備を目的として、リチウム含有酸

化物 Eラミックス (li
2
0，liAL0
2
， I i
2
Si0
3
， li
4
Si0
4
， li
2
Zr0
3・
li
8
Zr0
6
など)および合金 (IトAI，

Li-Pb系)を対象に、中性子照射によって生成する卜リチウムの存在状態および加熱放出挙動を

研究した。今回は、限化物結晶 ~þで卜リチウムの拡散機構を論ずる上で興味深い実験結果が得ら

れたのぞ報告する。

2.茎盈: L i 20結晶(純度 99%，平均粉怪 10μm)およびl_i
2
Zr0
3
結品 (99%，10μ冊)は

CCl'ac/Pure社製のものを、 T-[ iAIO 結晶 (99%. 12μm )、 Li"SiO 結品 (98%，30 11闘)お2V'V3 

よびLi.Si 0 結晶 (99%.10μm )はlithiumCorporation of America誼製のものを使用した。4V' v4 

LinZrO 結晶( 10μm )はLinOとZrOの4・1混A 物をアルゴン雰閉気[:t870Kで24時間加熱し8L1V6 '11-1UtJ' IV ，..，....11 I '''''L'2v'-.L，v2 ・口

て調製し、 X線回折により六方品形であることを確認した。試ド|は全て超高真空中で920K ，こ12

16 __-2 
時間以上加熱・脱ガス後石英アンアlレに減圧封入し、 JRR-4原子炉で2-8x10'Vcm のrll性子フ

ル工ンスに照射した。照射後、試料は液休窒素温度で保存した。

照射演の試料を真空中で等温blJ熱し、気相に遊離した1110の放射能測定から結品中でのトリチ

ウムの拡散係数を求めた。

3.結果のよび考察: 拡散係数のArrhe川usプロットを図1に示す。こ図から分るように、今

Ii:i]の実験で対象とした椴化物結晶中むの卜リチウムの拡散能の大小関係は

[) (lioZrO" ) >[) (li.SiO. ) >[) (Li.，O) >D (li.，ZrO'l ) >[) (li.，SiO'l ) 8ol..'V6 I _，.. LJ \L'~U'V4 1/  LI ¥L.'2v/ /" U ¥L.'2L'V3 I _，..- LJ ¥L'2U'V3 

> D ( T -li A I O
2 
) 

となり、結晶中のli原子密度の僧加とともにトリチウムの拡散能が高くなる傾向にある。合金や

金属同化合物では、 liがトリチウム (1 )の捕捉サイトとしてはたらさ拡散能を低下さ位るのに

対して [1]、全く逆の傾向であった。この遣いはトリチウムの原子価状態に起因するものと考え

られる。トリチウムの原子価状態を、間接的ではあるが垂水溶解ーガスクロマトグラフ詰l21に

くどう ひろし、 おくのりんじ
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より分析したところ、 LiA 1などの金属開化合物や合金では主としてIとして存在するが、酸化物

結晶中ではfとして存在することが判明した。したがって、金属問化合物等では水素化物LiTの
.+ 

形成が捕捉効果を生むのに対しτ 、酸化物結品 ~þではOT 基とli イオンの相互作用が卜リチウ

ム(T+ )の拡散に重要な役割を演ずると考えられる。 02-イオンの拡散速度はli+ゃドイオンの
ザ'ー

拡散速度に比べて非常に遅く、相対的には殆ど動かないと考えてよいので、 T'はOι の稿子点そ

移動すると解釈することができる。

図2に、 800Kにおりるドの拡散能の酸化物結晶中のリチウムと酸素の原子密度の比に対する

プロットを、 T-li AI O2を基準として示す。拡散能は、原子密度比
ρ(li)/ρ(0)に比例して高

くなっている。 011 基のli+による分極などを考慮しながら、トリチウムの拡散機構について考

察する。

[1J T，lIayashi， K.Okuno， H.Kudo， H.Amano: J.less-Common Het.， in press (1988)， 

[2J K.Okuno， ff.Kudo: J.Nucl，Hater.， 138 (1986) 31， 

TRIT工RUM DIFFUSION 工N LITHIUM-BEARING OXIDIC CRYSTALS AND A ROLE 

OF Li+ 工ONS

Japan Atomic Energy Research 工nstitute，Hiroshi KUDO and Kenji 
OKUNO 
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1802 酸素ボンベガス中に不純物として含まれるメタン状トリチウムの測定

(九大工)01珂井富雄 (九大理)高島良正

L 緒言

環境1-1'におけるトリチウムの動態を調べるため、多種多様な試料のトリチウム濃度が測定さ

れているが、ごのうち動植物の試料については組織含有水中のトリチウムと組織に結合してい

るトリチウムの濃度が分別して測定されている。組織に結合しているトリチウムの場合は、乾

燥法により組織含有水を除いた試料を融業ガス雰岡気中で燃就・して水として、放射能測定を行

なっている。市販の酸素ボンベには不純物として30ppm以下のメタンが含まれているととがメ

ーカーにより報告されており、試料撚綿時にとのメタンも燃焼されて水となり試開帯主高利こ含

まれるごとになる。ごのメタンは空気から酸素を精留した時に、除去されずに酸素ガスに混入

した大気中のメタンと予想される。我々の測定では、大気中のメタン状トリチウムの比放射能

は約4x104叩と非常に大きいので、酸素ガスに含まれるメタン状トリチウムの試料燃焼水への

最多曹・は無視出来ない。従って、我々は酸素ガス中のメタン状トリチウムを測定して、試料燃焼

水への影響(最終的には、組織に結合しているトリチウム濃度測定値の信頼性)を調べ吹に

メタン状トリチウムの除去方法についても検討を加えたので、これらの結果について報告する。

2。実験方法

日本の場所による離素ガス中のメタン状トリチウム濃度の違いを調べるため、 11筒所(札幌、

仙台、千葉、新潟、金沢、岡崎、尼崎、広島、坂出、北九州、鹿児島)の酸素ボンベガスを購

入して実験した。 HXX)sのバルーン2個に階素ガス筑X)sとトリチウムを含まないメタンガス3

aを各々入れて、図1に示す装置でメタンを燃織して水とし、モレキユラシーブ4Aに捕集し
た"捕集した水はマントルヒーターでモレキユラシーブ4Aを加熱し、窒素ガスを流してコー

ルドトラップ法で回収した。回収した水は、液体シンチレーシヨンカウンターで放射能測定し

た。酸素ガス中のメタン存在比はガスクロマトグラフ法で測定した。

3。結果および考察

日本各地の酸素ボンベガスによる測定結果を表1に示す。酸素目別立中のメタン状トリチウ

ム濃度は6.21"'9. 19dpmであった。地域別で見ると北日本の方が西日本より全般的に濃度が少し

大きかった。酸素ガス巾のメタン存在比は1U"'25ppmであり、メーカーにより報告されているよ

うに30pp叫lドで、あった。比放射能をトリチウム濃度とメタン存在比から計算すると0.9--2. 5x 

1(Jl叩となり、大気中の値の1I4~1I2であった。とのごとは、酸素ガス rt'のメタンが大気起棋の

メタンだけでなく、酸素精留時にトリチウムを含まないメタンが混入しているごとを怠l床して

いる。大気中メタンの比放卦均自を4x1Q4として計算すると、酸素ガス中のメタン状トリチウム

おかいとみお たかしまよしまさ
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の存在比は表1に示すように5.2~7. 7ppmとなり、メタン存在比がlU"'25ppmと大きく異なってい

たとしても、メタン状トリチウムの存在比はほぼ同じであるごとがわかった。次に、メタン状

トリチウムの春在比を7.7ppmとして試料燃焼水へのメタン状トリチウムの影響を計算した"酸

素ガスl∞且を疏して乾燥試料1∞gを燃焼し、燃焼水50gのうち40gを披シンで測定したとす

ると、メタン状トリチウムの影響分は4.6pCilt-HzOとなる。之の値は被シンで泊分間50l吋測定

した時の統計誤差 (1 a=約6pCi/~-HzÜ)より小さいので、酸素ガスの使用量がl∞a程度で試

料のトリチウム濃度が大きい場合は問題ないと思われるが、酸素ガス使用量が多い場合や電解

濃縮法等と組み合わせた精密測定の場合にはメタン状トリチウムの影響を除く必要があると思

われる。メタン状トリチウムの除去については、① 4∞℃に加熱した白金触媒で燃焼して水と

して除去。②ドライアイスで冷却した活性炭でホールドアップ除去。の二つの方法で実験した。

その結果、白金触媒の方法が最適であった。

OUT 

0218QOQ 
tCH46Q 

水分除去 4 Q Q'Cて
メタン探焼

結焼水捕集
図1.実験装置

表 1.日本各地の酸素ボンベガスによる測定結果

採取場所 3H讃度101 メタン存在比 メタン状トリチウム 比放射能
(dpm) (ppm) の存在比 (ppm) (TU) 

札幌 8.53 12 7.1 2.4x10‘ 
仙台 8.67 25 7.3 1. 2x104 

千葉 6.99 16 5.8 1. 4x10‘ 
新潟 7.48 10 6.3 2.5x10‘ 
金沢 9.19 18 7. 7 1. 7x10‘ 
岡崎 6.67 21 5.6 1.1x10‘ 
尼崎 7.08 22 5.9 1.1x10‘ 
広島 6.44 20 5.4 1.1x10‘ 
香川 6.68 15 5.6 L5x10‘ 
北九チff 7.18 20 6.0 1. 2x104 

6.21 24 5.2 0.9x104 

鹿児島 7.05 12 5.9 2.0x10・
A)酸素1800Q中のメタン状トリチウム語度

MEASUREMENT OF TRITIATED METHANE CONTAINED IN OXYGEN GAS 

AS AN IMPURITY. 

Faculty of Engineering， Kyushu University， Tomio OKAI 
Faculty of Science， Kyushu University， Yoshimasa TAKASHIMA 
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1803 環埼トリチウム測定のための基礎研究

-Fe-Pt電解濃縮法どα放射体を利用した検出効率補正法一

(新潟大・理) 橋本哲夫、 O野中雅史、羽広綾子、久保田知明

【はじめに}

現在の環境水中の梅低レベルトリチウム(以下Tと略記)濃度を精度よく測定するために、

電解濃縮法が広〈用いられている。陰極にFeを用いたNi-Fe電解濃縮法が、高い分離係数 (β~

30)を与えるごとから、最近多〈の研究室で採用きれている。

我々の研究室でも、 Ni-Ni、Ni-Fe多重電慨による電解濃縮法や、 NMRを用いた電解前後の
重水素(以下Dと略記}濃度測定によるT濃縮率補正法を検討してきた1¥しかしながら、ご

れまでの電梅からの結果では、 β.......30 という高い値は得られておらず、充分な T~濃縮法どはな
っていなかった。そごで今回の実験では、新しい濃縮法の開発をめg・し、質買を分析鴇を附いた
水素ガス同位1本分析の結果やFe管を険概としたFe-Pt電解濃縮法の基礎データについて、以前の
濃縮法ど比較検討を行った。また、低レベルT濃度測定に重要な検出効率補疋法についτも、
flt .守の研究電で開発してきたα放射体を用いた内部標準線練法2)の簡傾化への某礎的な検討安
行ってきているので、併せて報告する。

[実験】

(1) 質量分析器を利用した水素ガスの同位体分析

電解濃縮の基礎条件の検討を行うために、電解で発生する水素ガス中のD/Hを調べた。陽概ば

Pt線、陰極には数種の遷移金属を電極試料とし、 Dを含む(H~O: D?O (1: 1. w/田川溶ii警の電気分
解で発生した水素ガスをトラップする。捕集した水素ガスをシリンジで約lccどり、質貴分析絡

でM/e=1、6のピークを分析することにより水素ガス中のD/Hを求め、各種金属電慨による濡縮殿

の目安とした。 ↑H..."O...， Out-let I --2'~2 
(2) Fe-Pt電解濃縮法 . 

電解中の爆発危険性をできるだけ少なくし、 II~争
かっ陽極としての白金使用量をできるだけ抑え

ょうという観点から、 Fe管とPt線を用いた装置

を考察した。図1に電解濃縮袈罷図を示す。陰

阪は内部表雨積が約100cm2のFe管で、ごの中心

に陽僚としてPt綜 (O.5mmφ}が接触しないよう

に配置きれている。電解試料液は、アルカリ性

にした後外部からベリスターポンプで送り込ま

(+ ) 

(ー)

一一+

れ、電解中に循環きせるごとにより通常のバ‘ゾ Sample reserver 
チ法と同じ電解が行える。電解はあらかじめ、

濃.HClで処理したFe-Pt電栴を悶いて、電流干将殿

50mA/cm2で'V，，/V"-10程度をめさfして行っている。

‘トーーー

図1• Fe-Pt電解濃縮装置図
1)橋本、野中、酒井ら:新潟大学災害研年報， 9， 135-143 (1987). 

2)橋本、酒井、野中ら:Radioisotopes，包，印刷中.

はしもとてつを、のなかまきふみ、はびろあやこ、くぼたともあき

← 40 



[結果と考察】

(1) 図2に質量分析穏で分析した水素ガス中のD/H

と、電解質濃度(ごごではNaOH)との関係を示す。

ごれは、 D/H=1のNaOH補擁と、陰極にFe、Co、Niを用い主

たときの結果である。 Niでは、若干NaOH濃度依存性聞

が見られるが (α値にして約3)、Fe、CoではNaOH濃か

度に関係な〈ほぽ一定のH発生率 {α備にして約4)s 
を与えており、 1の濃縮に有利であることが示唆き 590I

れた。しかしながらこの結果は、畏時間電解による's80b 

電極表面の変化とか、{也の電解費やD濃度によって二 | 
変化する可能性もあり、ごれらの点を詳しく調べる什 10t 

出 i
必要があると考えられた。 L
(2) (1)の結果をもとに、今回はα備の最も高かっち 「

たFeと陽極には安定なPtを組み合わせて電解濃縮実忠

験を行つた。表1にM

をNれi-N肌i多重電極から得られた結巣とともに示す。 880 

Fe-Ptのデータは内径l1mmの時使用の結果で、 vm/2?O
V=3.--5と低濃縮の場合であり、 β値が10程度どあま

η高い備は得られていない。ごれはFe管とPt線の距 60 

離(この場合約5mm)が関係しているのではないかと

考え、きらに細いFe管を用いて濃縮実験を続けてい

る。また、謂環速度をコントロールすることで電解

された器液置に相当する植を連続的に供給する方法も現在検討している。更にα放射休を内部
標準試料として、 T検出効率の補Eを行うための簡便法として金属細線への210POを桁出きせた
ものを使用しようとした。現在、 Pt、問、如、ALNi、などへの211lPOの析出条件の検討および21日

PO析出細線挿入によるシンチレーションスベクトルの変化を調べている。関3にスベクトルの

一例を示す。
表 1• Fe-Pt電極およびNi-Ni多重電線から

得られた分離係数

Fe-Pt Ni-Ni 

β α β α 

25.5 4.64 7.09 3.89 
10.4 4.78 10.19 4.65 
8.4 5.47 9.20 4.17 
11.1 4.32 7.26 3.76 

12.07 5.09 
10.20 4.45 

90'-ーーーーーー-

80令ー... ーーーーー一-

10 t 
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図2.NaOH濃度と発生した水素ガス中の

H原子の割合の関係
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図3.Al線へ析出した210POによる

シンチレーションスベクトル
β=  -ln(Vo/V)/1n R，. a = -1n(V例IV)11n R" 
FUNDAMENTAL EXPERIMENTS FOR DETERM工NATIONS OF ENV工RONMENTAL

TRITIUM CONCENTRATION - ELECTROLYTIC ENRICHMENT US工NG

FE-PT ELECTRODES AND NEW CORRECTION OF DETECT工ON EFFICIENCY 
USING ALPHA EMITTER -

Facul七y of Science， Niigata University， Tetsuo HASH工MOTO，
Masafumi NONAKA， Ayako HABIRO and Tomoaki KUBOTA 
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1804 ，rj、主主主亘角卒寸農糸宿善吏謹量による

トリラ=・ウ.t..才農主吏σ〉調。主主

(九大HIセ・九大理*)0加治俊夫、田中義昭*、百島則幸*、

高島良正本

〔緒言〕

当研究室では、環境トリチウムの変動isIJ定とその解析を継続して行っており、演者らはそ

の中で特に水圏におげるトリチウムの挙動に着目している。これまでに、当研究室で開発し

た大型電解濃縮装置を低パックグラウンド液体シンチレーションカウンターと組合せて用い、

海水及び湖水中のトリチウム濃度の深度プロフィールを精度良く求め重要な情報を提供して

きた。

今回、更に土壌や植物試料の燃焼水等の少量の試料水から効果的に濃縮ができるような小

型電解濃縮装置を完成した。電極は多重式とし三枚板(陽2、陰 1)の露出型であるが、電

解の進行に伴う波面の減少と共に電流を減少させ電流密度を一定に保てるようにした。電流

の減少は最初はマニュアル操作で行っていたが、その後汎用パーソナル・コンビュータによ

る制御法に改良した。従来法と比較しながら、この装置の有用性について報告する。

〔方法)

1.電解濃縮装置

電解用カラスセルは、 200mlから10ml程度までの体積濃縮が可能なようにFig.1に示すよう

な構造とした。電解中の残j夜量が一目で判るように、セルの前面には目盛りを付した。電極

は、陽極にニッケル(JIS第1種A，厚さ1mm)と陰極に軟鋼(JIS第2種SS41，厚さlmm)を使

用した。電極表面積は68.25cm2、極板間隔は2mmとし、電流密度は75mA/cm2に保てるようにj直

面の減少と共に最初はマニュアルで、改良後は汎用パーソナル・コンヒ。ユータによる外部制

御で‘電流を減少させた。電解は、 2.0.Cに保たれた恒温槽中で8本のセルを直列に連結して行

った。改良後の装置全体のブロヅク図を、 Fig.2に示す。

コンビュータによる外部制御は、 EPSONPC-286VからD/Aコンパー夕刊CH，12ピット，コン

テヅク社製)を経て、 GP-IB対応直流定電圧定電流電源(メトロニクス社製)に電圧を出力さ

せることにより行った。言語は、 BASICを用いた。

2.試料及び測定

試料水は、脱イオン水及び以前測定した探海水の残液を用いた。試料水の調製法は、これ

までの大型電解濃縮法と同じである。但し、電解前の蒸留は電導度計で100μS/cm以下になる

まで繰り返し、また体積が最大20倍濃縮されるため電解開始時の過酸化ナトリウム添加量を

これまでの0.8%から0.25-0.5%に減少させた。

電解終了後の測定は、 20mlのテフロンパイアルにこの試料水10mlとPackard社製の乳化シン

チレータPico-fluorLLT 10mlを加え、 3日開放置後Aloka社製の低パックグラウンド液体シン

チレーションカウンターLB-IIで20分x50回測定を行った。

かじとしお、たなかよしあき、ももしまのりゆき、たかしまよしまさ

ワ白A品玄



〔結果及び考察〕

Table 1に、太平洋の深海水中のトリチウム濃度の測定結果を示す。以前大型電解濃縮装置

を用いた測定で予想外の高値を得た海水残液について、今回小型電解装置を用いて追試(マ

ニュアル法)を試みたものである。結果はSample-2を除いて、統計誤差1σの範囲内で良い一

致を示した。この時のβ値は39.6，理論上の検出限界は0.65TUであった。

また脱イオン水を用いた予備実験では、電解濃縮後の試料体積のばらつきがC.V.で1.2%、

最大最小の差で'0.4mlと小さかった。従ってこの小型電解濃縮装置で目:安定したβ値が得られ

ることが期待され、スタンダードフリーの測定に充分利用できると考えられる。

尚、 20mlの低カリガラスパイアルを用いてPackard社製の低パックグラウンド液体シンチレ

ーションカウンターTRトCARB2250CAにより 20分x50回測定を行い、従来法との比較を行った

ので、併せて報告する予定である。 To.回1叩 ..r・
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Fig. 2. Apparatus for small-volume 

electrolytic enrichment. 

3 Table 1. Comparison of -H conc. measured by 1arge-

and sma11-vo1ume e1ectro1ytic enrichment devices 
(TU) 

T¥「p¥e、、S¥ampIeN0. ー' 2 3 4 

1. 06土 2.40土 1.72会 1. 27土 1.04土1arge-vo1ume 0.36 0.35 0.28 0.27 0.29 

1. 01土 1. 33土 1.20去 1. 21金 0.46土small-vo1ume 0.36 0.35 0.42 0.34 0.34 

MEASUREMENT OF TRITIUM CONCENTRATIONS BY USING THE SMALL-VOLUME 

ELECTROLYTIC ENRICHMENT DEVICE 

Radioisotope Center， Kyushu University， Toshio KAJI 
Faculty of Science， Kyushu University， Yoshiaki TANAKA， Noriyuki 

MOMOSHIMA， and Yoshimasa TAKASHIMA 
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1805 ステンレス鋼の表面修飾によるトリチウム収着性の低減化

〈原研) 0平林孝園、 Suta Poosittisak、佐伯正克

[緒言]

ステンレス鋼表面のトリチウム汚染抑制、即ちトリチウム収着(吸着+吸収〉抑制は、比放

射能の高いトリチウムを用いる核融合関連研究を推進する上で、極めて重要な研究課題である。

この観点から、筆者らは、雄トリチウム表面の創製を目標として、ステンレス鋼(SUS・316)の表

面性状とトリチウム収着性の相聞に関する研究を進めており、既に、ステンレス鋼の表面に熱的

または化学的に酸化皮膜を形成すると、トリチウム収着性が減少すること、また、表面のクロム

原子の化学性状がトリチウム収着性に重大な，影響を及ぼすことなどを見いだし報告した1)。

本報では、ステンレス鋼の表面を電気化学的に金属クロムで修飾した後、加熱酸化による化

成処理を行うと、トリチウム収着性を著しく低減化し得ることを見いだし、更に、この化成被覆

表面の化学構造、原子結合状態とトリチウム収着性との相聞について検討したので報告する。

[実験]

試料片は、オーステナイト系ステンレス鋼(SUS-316)であり、大きさ 3xlxO.125cm3(こ切断し

た後、研磨紙及びアルミナ懸濁液(5........0.05μm )を用いて表面研磨し、さらにアセトンで超音波

洗浄したものである。また、用いたHT-gasの濃度は、 51.7TBq. mol-I(T:H=I:40.5)である。

ステンレス鋼表面への金属クロムの電着は、 323Kの CrOs・0.5門H2S04溶液中、 8.3........ 50 

A/dm2の一定電流密度で 1........ 180分間行った。次に、この金属クロムにより表面修飾したステ

ンレス鋼を、空気中、 423........ 973 Kの範囲の一定温度下で 2時間加熱酸化することにより、化

成処理を行った。

クロムで化成被覆処理したステンレス鋼の表面化学性状は、 EP門A及び ESCAにより調べ、

その表面のトリチウム収着性は、以下のようにして調べた。試料片を、予め高真空中、 573Kで

2時間排気した後、 13.3kPaの HT-gasに 293Kで 7日間接触させることにより行った。接

触終了後、試料片を 20分間真空排気しでもなお試料表面に残っているトリチウムを、以下、収

着トリチウムとした。収着トリチウムの量は、試料片を He気涜中、 5K/minの昇温速度で 1273

K まで加熱し、その際放出される HT 及び HTO の各量を、各々 j(7. ・ア日本。ーショナ}~・力ウンタ田及び液

体:JJflrション・カウン9-により測定することにより求めた。

[結果と考察]

クロム電着時聞を変えて、ステンレス鋼表面に厚さの異なる金属クロム層を形成し、その表

面のトリチウムの収着性を調べた。図 1に、クロム電着時間とトリチウム収着量との関係者E示し

た。図から明らかなように、金属クロム層が厚くなるにつれてトリチウム収着性は増大し、特に、

ひらばやしたかくに、スータ・プーティスィサク、きえきまさかっ
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脱離時にガス分子(HT)状になる成分は著しく増大する。

次に、電流密度を一定(25A/dmりにして、 10分間金属クロム電着を行い、更に、このクロ

ムで修飾したステンレス鋼表面を、大気中、種々の温度下で加熱酸化し化成処理した。図2に、

酸化温度とトリチウム収着量との関係を示した。 図から、 573-.... 773 Kの温度下で化成処理し

たステンレス鋼表面では、トリチウム収着性が著しく抑制されていることがわかる。この処理に

より、トリチウム収着性は、未処理ステンレス鋼あるいはクロム金属表面のそれの数分のーまで

低減化できた。
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図2 クロム修飾表面の酸化温度

とトリチウム収着量との関係

[記号は図1と同じ]
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Oxidation temperature (K) 
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。

図1 クロム電着時間とトリチウム収着量

との関係[トリチウム収着量 (0)及び脱離時

のトリチウム化学形;HTO (口)， HT (D.) ] 

。
。

乙の際電着された金属クロム層の厚さは、 EPMA測定の結果、約 3μmであった。更に、化

成被覆後の表面層をX線光電子分光学的に調べた結果、厚さ 3μmのクロム層の外層約 1μm

のみが Cr203状の Cr(111)になっていることを見いだし、クロム化成被覆にともなう表面調密

化がトリチウム収着性を低減化すると推察した。

Inter. Symp. on rusion Nucl. Technol.， p.19 (1988) 1)平林、佐伯、佐々木、 K.-W.Sung: 

DEPRESSION OF TR工TIUMSORBABILITY OF STAINLESS STEEL BY SURFACE MODIFICATION 

Department of Chemistry， Japan Atomic Energy Research工nsitute，

Takakuni HlRABAYASH工， Suta POOSITT工SAK，Masakatsu SAEKI 
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1806 布直~:惣によるトリヲ二ウムヌプス 0:> 目安イじ

(九大理)百島則幸、 0長谷文昌、高島良正

(はじめに)

核融合施設から平常運転時、あるいは事故時に環境中に般出されるトリチウムのうちトリ

チウムガス (T2 )の占める割合は極めて高いと予想される。それ故トリチウムガスの環境中

での挙動を十分に把握しておくことは重要で‘ある。トリチウムガスは様々な要因によってト

リチウム水に転換されるが土犠、植物などは特に重要な因子である。本研究では植物に注目

し、植物へのトリチウムガスの沈着速度を求めた。また組織結合型トリチウム (TBT)への沈

着速度も合わせて分析した。

(実験)

植物及びそれに付着する微生物によるトリチウムガスの取り込みとその酸化を調べるため、

図 1に示す装置によって植物(まさき)にトリチウムガスを曝露させた。まずデシケータの

なかに植物の葉を枝ごと入れた。その校の切口には水が十分供給できるように十分に水に湿

らせた綿をつげ、さらにラップで包んだ。次に注射器で二酸化炭素を適度の濃度になるよう

に注入した。トリチウムガスは含まれるIfTO形のものを取り除くためにドライアイストラップ

を通して注入した。明暗の条件で実験を行うため、明実験の時は陽光ランプで光を照射し、

暗実験の時は時幕で全体を包んだ。デシケータの中のトリチウムガス濃度は電離箱によって、

また二酸化炭素濃度はIR分光器で分析した。一定時間曙籍後、すぐに植物の葉を取り出し真

空凍結乾燥装置を用い含有水 (TFWT)を回収した。さらに組織中の交換可能な卜リチウムと

交換不可能なトリチウムを区別するために乾燥した試料を小さく粉砕し、パックグラウンド

水に浸し再び異空凍結乾燥を行った。この操作を二回締り返し交換可能なトリチウムを洗い

だした。次にその乾燥させた試料を燃焼装置を用いて燃焼し組織結合型トリチウム (TBT) 

を燃焼水として回収した。之の燃焼水は過マンガン酸カリウム、過酸化ナトリウム、活性炭

を加え数回蒸留をした。測定は試料水8mlと乳化シンチレータ (Aquasol-II ) 12mlを20皿iのテ

フロンバイアルに混合し、アロカ製の低パックグラウンド液体シンチレーションカウンタ

(L8-II )で行った。

さらに光合成成長過程にお付るトリチウム

ガスの取り込みを調べるため寒天培養地に植

物の種(アルフアルファ、法蓮草)を植え付

げそれを閉鎖系にしたデシケーターに入れ発

芽成長させた。植物がある程度成長したとこ

ろで曝露を止め植物をとりだし真空凍結乾燥

で含有水を、燃焼により組織結合型トリチウ

ムを回収した。 Deslcc口tor

ももしまのりゆき、ながたにふみよし、たかしまよしまさ
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(結果と考察)

表1に曝露実験の結果を示す。電離箱の測定からは、はっきりしたトリチウムガス濃度の

減少は見られなかった。しかし表 1から明らかなようにいずれの場合にも植物によるトリチ

ウムガスの酸化がおこっており、各部分にトリチウムが取り込まれていることがわかった。

植物へのトリチウムの取り込みは次の式で表される。

T=Vd・C・A.t 

ここで T: トリチウム濃度(pCi) V d : 沈着速度(c圃/8)

C: 大気中のトリチウム漕度(pCi!cmヨ) A: 葉の全面積(cm2) t: 時間(5)

TFWTの測定値から得られた沈着速度は10-8 cm/s程度であった。交換可能な部分へのトリチ

ウムの取り込みはTFWTの約10%程度であることがわかった。 TBTへの沈着速度は2.IX lO-8~

7. 4X10-11 cm/s程度であった。明条件の場合が暗粂件の場合よりも若干高いようである。また

図2、3からTFWT，TBTと二酸化炭素消費量との聞にはいくらかの相関もあるように思われる。

表 1 Trltluii1 THIT Exch日ngoble TBT CO2 
90S COI1C. Vd Trltlum.Vd Vd conscunm1p2/ . 
(pCl/cm3) (cm/s) (c01/s) (c01/s) (日19/cnr'-/h)

A 210 9.9x10-8 1.0x10-3 ーーーー 1. 63x10-2 I1ght 
B 186 9.4x10-9 2.7x10明9 1.lxlO-8 6.37xlO-3 dorkness 
C 130 8.5xlO-9 2.1X10-8 句.8X10-9 0.78xlO-3 dorkness 
D 127 2.1xlO-8 3.9x10-9 8.0X10-9 '2.01xlO-2 !!ght 
E 63 5.5xlO-3 3.9x10-9 2.0x10-8 8.49xlO-3 I1ght 
F 154 2.6xlO-8 2.7x10司9 7.4x10-9 0.92xl0-3 !!ght 
G 2660 1.7x10-8 1.2x10-9 1.2x10-8 8.10x10-3 l!ght 
H 1715 3.8x10-~ 3.2x10 自10 7.4x10ー119.10x10- I1ght 

x10-8 I X10-3 

10ト . 2ト . 
、問E aJ 、

き
i'; “ 〉、
tD J 

• 
d〉s 5 • G〉3 1 • 
c o 。c
.... • 
<n 

z2 コ • zg :2 
• 1・

• 
。 q

。 1 .， 2_ 0 
CO'l ConslJr.1Ptlon (mg/cr.tlh) x10ーζ

TFI汀 図3

1 2 
CO2 Consu示。tlon(明細2/hlx10-2 

TBT 図 2

OX工DAT工ON OF MOLECULAR TRIT工UMBY VEGETATION 

Faculty of Science， Kyushu University， 
Noriyuki MOMOSHIMA， Fumiyoshi NAGATAN工， and Yoshimasa TAKASHIMA 

円

i
凋且
τ



1807 

{はじめに}

樹木年輪中トリチウムの定量とその解析

(金沢大・ LL R L) 

(北陸大・薬)

0翫幹夫、小村和久、上野馨

山田芳宗、西本千枝子、桐山典城

環境中に分布しているトリチウムは、その大部分が水の形で存在している。したがっ

て、動植物の体内にも水や有機物の形で広く存在し、その温度は環境のトリチウム濃度

と深い関係にある。このことに着目すると、生体中に存在するトリチウム濃度を測定す

ることにより、環境中のトリチウムの時間的・空間的変動に関する知見を得ることがで

きる。

樹木の場合、年輪中に固定されているトリチウム(組織結合トリチウム}は、樹木の

生育地域におげる年輪形成時の環境トリチウムレベルを反映していると考えられる。こ

の組織結合トリチウムを正確に測定するため、樹木の代謝活動によって変化を受けない

成分であるセルロースを純度良〈分離精製し、そのトリチウムを定量して、樹木の生育

地域の環境トリチウム濃度の時間的変動について検討した。

【実験]

試料として石川県辰口町で1987年4月に伐探した松の木(直径50cm長さ約1m)を用い

た。年輪毎にさかのぼって分離した木材チップ約400gを 35atmの水蒸気で 2分間反応さ

せ急激に減圧して爆砕した。;爆砕したチヅプをEtOHで 1時間抽出後、 O.6M-NaClO♀{酢

酸酸性下)、次いで 17.5%-NaOHで処理して約100gのαセルロースを得た。 αセルロース

中の水酸基の交換可能な水素原子をトリチウムフリーの水素原子と置換させるため、 卜

リチウムフリー水で調製したO.4M-HCl中で 1時間煮沸した。塩酸を洗い流した後、 105
0C

で24時間乾燥し、 35mmφx10酬のdiskに成型後、高純度酸素(99.99%)気流中で燃焼し

た。 ー110Tのコールドトラップで集めた燃焼水は、 5500Cに加熱した酸化銅を通し、

KMn04を加え 12時間還流した後蒸留を行い、液体シンチレーシヨン測定に供した。

測定試料は、 トリチウムフリー水を加え40mlとした燃焼水{約30---50ml)と乳化シン

チレーター(Instagel) 60mlを100mlのテフロンパイアルに入れて混合し調製した。 ト

リチウムの定量はアロカ製の低パックグラウンド液体シンチレーションカウンタ LSC-L

B 1で1000分間測定した。クエンチングの補正は ESCR法により行った。

【結果]

Table 1に、松の木の年輪中の組織結合トリチウム濃度の値を示す。表の1直は、年輪

形成時からのトリチウムの放射性嬢変による減少を補正してある。年輪の組織自由水、

松葉および周辺で探取した湧水のトリチウム濃度も共に示す。

いとうみきお、こむらかずひき、 うえのかおる、ゃまだよしむね、にしもとちえこ、

きりやまのりき
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1983年から 1987年にかげての年輪の組織結合トリチウム濃度は60-65pCi/lとほとんど

変化していないが、さらに古い 1980年の試料は 86.4pCi/1， 1976年では100pCi/l以上の

高い値となっている。

年輪の組織結合トリチウムに影響を

及ぼすと考えられる降水中および大気

水蒸気中トリチウム濃度{月平均)の

1983年から1986年の変動を、 Fig.1に

示す。降水の月平均トリチウム濃度は

春と秋に高く 51.3pCi/lから10.8pCi/l

まで変動しているが、年平均濃度はほ

とんと変化していない。また、大気水

蒸気中トリチウム濃度も降水のそれと

同様の傾向を示した。

これに対し、 1983年から 1987年の組

織結合トリチウムの濃度は、同時期の

降水中トリチウム濃度や大気水蒸気中

トリチウム濃度よりかなり高〈、年輪

の組織自由水や松葉および松の木の生

育地点付近の湧水のトリチウム濃度に

近かった。このことは、年輪の組織結

合トリチウムが、湧水と起源を同じく

する木の根の周囲の土壊水から供給さ

れたことを示唆している。また、 1970

年代の年輸の組織結合トリチウム濃度

が近年の年輪の組織結合トリチウム濃

度より高いことは、根の周囲の土積水

が核実験の影響を受けておりそのトリ

チウム濃度が年とともに減少している

ことを示している。
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Variationo of tritlu凪 concentrationin precipitation ・nd
at.ospheric vapor In 1983-1986 observed at Tatsunokuchl-machi 
ln Iahikava PrefectuU!. 

Table 1 Tritium ooncentrations 1n cellulose samples 
isolated from annual rinqs of a pine tree. 

sample tritium concentration 
(pCi/lI 

cellulose of 1987 tree rinq 63.4 + 7.4 

cellulose of 1986 tree ring 63.3 + 9.3 

cellulose of 1985 tree ring 64.6 + 7.0 

cellu!ose of 1984 tree ring 65.1 + 6.5 

cellulose of 1983 tree ring 64.7 + 4.6 

cellulose of 1960 tree rinq 86.4 + 6.3 

cellulose of 1976 tree ring 104.1 主 4.5

free water in 1987 tree ring 49.9 + 4.7 

free water in 1987 pi~e needles 61.9 + 5.1 

spr!ng water near a pine tree 59.3 + 6.5 

surface 5011 water 46.7 + 7.8 

DETERMINATION OF TRITIUM CONCENTRATION IN TREE RINGS 

Low Level Radioac七ivi七yLabora七ory，Kanazawa Universi七y，
Mikio ITOH， Kazuhisa KOMURA， Kaoru UENO 
School of Pharmacy， Hokuriku University， 
Yoshimune YAMADA， Chieko NISHIMOTO， Noriki KIRIYAMA 
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1808 アルカリ土類金属元素の

不足当量分析
(N T T光エレクトロニクス研究所〉 0 加藤正明，重松俊男

1. はじめに

不足当量分離を用いる分析法(不足当量分析法)は，化学分離に伴う目的元素の回収率

を求める必要がなく，放射能測定のみで定量できるため，種々の元素の定量に使用されて

いる 1】. また，不足当量分析の条件を選択することにより，正確で再現性のよい分析が可

能となる 2) ここでは， ジシクロヘキサノー18-クラウン-6 (DC18C6)と， 8-アニリノー1-ナ

フタレンスルホン酸 (ANS)を用いる，アルカリ土類金属元素，バリウム， ストロンチウム

の不足当量分離の条件について検討した.得られた結果と，超伝導酸化物中のバリウムと

ストロンチウムの定量 lこ応用した結果を報告する.

2. 実験

2. 1 試薬および装置

放射性同位元素の 133Ba(T=10.7y， E r =303， 356 keV) は， 日本アイソトープ協会より

無担体溶液として購入した.使用にあたっては， O. 2μCi/rnl 0.1M 塩酸溶液に調製した.

85Sr(T = 64.8d， E r = 514 keV) は，炭酸ルピジウムのプロトン照射により製造し，陽イ

オン交換法により無担体分離して幻，最終的にO.1 μCi/ml 0.1M塩酸溶液に調製した.

また， DC18C6は， 1， 2-ジクロロエタンに溶解して使用した.

放射能測定には， Nal(Tl)シンチレーション検出器と Ge(Li)半導体検出器を使用した.

2. 2 不足当量分離

133sa で標識したバリウム担体溶液(あるいは85Srで標識したストロンチウム担体溶液)

に ANS溶液を添加し， pIlを調整する. DC18C6溶液を加えて振とうし，バリウム(あるいは

ストロンチウム)を抽出する.遠心分離後，有機相，水相から一定量を分取し，両相の放

射能を測定する.

3. 結果と者室

3. 1 アルカリ士類金属元素の不足当最分離

不足当量分離の条件: DC18C6をアルカリ金属元素に対して不足当量とし， ANSを過剰量

とした場合，バリウム， ストロンチウムともに， 4~pH~10 の範囲で不足当量分離が可能

となる. また， DC18C6を過剰量とし，不足当量の ANSを用いた場合も同様に， 4 ~pll 豆 10

の範囲で不足当量分離が可能であり， ANSを不足当量試薬とすることもできる.一方，分

離量に対するDC18C6とANSの添加量の影響の検討から， DC18C6およびANSと，バリウムある

いはストロンチウムの反応比として，それぞれ，いし 2:1を得た.

共存イオンの影響: バリウムの不足当量分離においては，パリウムと同量のアルカリ金

かとうまさあき， しげまっとしお
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属元素， アルカリ土類金属元素のイオンが共存しでも， S r2+イオン以外は不足当量分離の

妨害とはならないが，希土類元素のイオンやCu2+イオンは妨害となった.

一方， ストロンチウムの不足当量分離においては， ストロンチウムと同量のBa2+イオン，

Cu2 +イi オンが共存すると不足当量分離の妨害となるが，他のアルカリ金属元素， アルカリ

土類金属元素のイオンはほとんど妨害にならなかった.

不足当量分離における希土類元素のイオンと Cu2+イオンの妨害は， ジエチレントリアミ

ン五酢酸 (DTPA)をマスキング剤に使用することにより除去できた. また，バリウムの不足

当量分離における Sr2+イオンの妨害，あるいはストロンチウムの不足当量分離における

Ba2 +イオンの妨害は，バリウムをあらかじめ分離することで除去した.すなわち， ジベン

ゾー24ークラウンサ(DB24C8)/ANS抽出系を用いてバリウムを選択的に抽出し， ストロンチウ

ムと分離した.バリウムについては，その後，塩酸で逆抽出した.

3. 2 アルカリ土罰金属元素の不足当畳分析

パリウムの定量: R 1添加法により，ユウロピウムーパリウムー銅系酸化物セラミクス

中のバリウムの組成を決定した(表 1) . 

表 1. Eu-Ba-Cu系酸化物セラミクス中のBaの定量

試料 Ba (μg) Ba組成(%)

2 

3 

263. 7士o.5 
233. 6土1.4

241. 8士1.4

31. 97士O.07 

28. 59土O.17 

29.49土O.17 

ストロンチウムの定量: 放射化法により， ランタン ストロンチウムー銅系酸化物薄膜

中のストロンチウムを定量し， 12.0:1::0.4μgを得た.

以上のように， DC18C6/ANS不足当量分離系を用いることにより，バリウム， ストロンテ

ウムの定量を可能とした.

参考文献

し 鈴木， :jj:村，ぶんせき， 1987， 106. 

2. M. KATOI!， T. SIIIGEMATSU， K. SIIIKANO， 11. YONEZAWA， J. Radioanal. Nucl. Chem.， 

119， 237 (1987). 

3. J. W. WINCHESTER， W. 11. PINSON， Jr.， Anal. Chim. Acta， 27， 93(1962). 

SUsSTOICHIOMETRIC DETERMINATION OF ALIALINE EARTH METALS 
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1809 石綿へのニオブの収着

(金沢大・理)0中西 孝、島 幸子

【はじめに】 広島、長崎における原爆堪発時の速中性子線量に閲する実測データは今まで

のところ 3%(n，p)反応で生成した32p(半減期 14.3日)のものしかない。被爆から43年後の今

日では、 93Nb(n，n')反応によって生成した93mNb(半減期 13.6年)が、被爆試料中に残留し、

検出できるかも知れない速中性子誘導放射性核種の 1っと考えられている。 1)しかし、93mNbの

測定を行おうとすれば、まず被撮試料中の主要元素からNbを化学分離する必要がある。

我々は、広島原爆の被爆試料(例えば鉄材)について93ffiNb/Nbの測定を試みようと予察的検

討を始め、既報の種々のNbの化学分離怯の中に、今回の我々の目的に適したNbの予備濃集怯を

探った。そして、ガラス繊維ろ紙(以下 Gff)へのNbの迅速・高収率収着怯 2)に着目してその

研究を追試するとともに、 Gffに類似の物質である石綿(比表面積は GFfよりも大きいと予想

される)を検討してみた。その結果、石綿は GFfよりも優れたNb収着特性を示すことが明らか

になったのでここに報告する。

【実 験】 本実験に用いたNbのトレーサーは、 ZrCl4試薬を原子炉で照射して得た95Nbで

ある (94Zr( n，γ)95Zr主こ↓95Nb)。最初は95zr-95Nbの混合物(さらに 181Hfも合まれる)
で実験を始め、 Nbの石綿への選択的収着と8M(or4M)H;2504 -O.IM Hfによる脱離回収ができる

ようになってからは、この方法で調製した95Nbを用いた。石綿は、市販のクリソタイル型のも

のを c.HCIによる煮鞠洗浄を繰り返した後蒸留水とアセトンで枕浄し、問。C、lhの減圧乾燥を

行って使用した。ガラス繊維ろ紙(GFf)は、東洋GAI00を無処理のまま用いた。

石綿 (orGFf、以下同様)と水溶液聞にお ~t る 95Nbの分配比の欄定はパッチ法により行った。

すなわち、 95Nbトレーサー椿液(6.5111IIN03) 1阻lを100111テアロンびんに秤取し、所定の水稽

液 100ml程度を添加、水溶液の質量を秤量した後、約 O.lgの石綿を秤量添加し、密栓をして

マグネチックスターラーで所定の時間撹拝した。次に、石英綿を詰めた内径10聞のガラスカラ

ムに先のテアロンびんの内容物を柱ぎ、石綿をカラムにろ別回収した。このガラスカラムのサ

イズに合せて作った試験管に95Nbトレーサー溶液 lmlを別途分取しておき、それを比較標準と

して、石綿回収カラムのγ線スベクトロメトリーを行い、 766keVピークの計数率から石綿への

95Nbの収着率を求めた。さらに、 (収着率(%)1石綿の質量)/ {(100-収着率(%))1水溶液質

量}により分配比を算出した。

【結果と考察】 ( 1 )ガラス繊維ろ紙(GFf)においてNbの収着率が最も高いと報告されて

いるHN03系2)についてまず実験を行った。撹狩時閣を48hと一定にし、 HN03濃度を 0.1---13.3

Mの範囲で変化させながら石綿への95Nbの収着分配比を測定した結果、分配比のHN03濃度依存

性はあまりなく、 3000---4700(g/g ，以下同単位)であった。なお、 95Nbを収着した石綿をガ

ラスカラムの石英綿上にろ別回収(ろ過速度---100皿1I10min)するさいの石英ヘの95Nbの収着

分配比は0.5以下で、石綿への収着率測定において石英綿への収着分をとくに補正する必要は

なかにし たかし、 しま さちこ
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ない。(2 ) HNO強度を6.5Mと一定にし、撹搾時聞を 1---144hの範囲で変化させて石綿と

GFFへの95Nbの収着分配比を測定した結果をFig.1に示す。 GFFに比べて石綿の95Nb収着特性

は優れている。(3 )溶液の種類をHCl(5.8M)、H2i04(4.5---18M)、HCIOi1.1---4.6M)と
して石綿への，95Nbの収着分配比を比較した結果(撹拝時間 48h)、HClで700程度、 H2S04で6

"-60とHNOj之比べて低いのに対し、 HCIO4では2700(1.lM)---18000以上(4.5M)とHN03に比べて

あまり遜色がないかかなり高い値を示すことが分かった。 (4 )共存イオンとNbの濃度の分
3+ 

配比への影響については、鉄材試料を想定してFe 濃度Lついて検討した結果(Fig.2)、Fe3+
4+ 

濃度が4mg/1I1以下であれば4000程度の分配比が維持され、防護度もほぼ現実的と考えられる

10μg/皿l以下では分配比を低下させないことを確かめた。(5 )石綿に収着された95Nbは、

収着直後であれば、 8M(or4M)HzS04 -O.lM HF 約30阻lを約7.5圃l/hで、カラムに回収した石
綿に通じてやることにより 90%以上が溶離回収された。また、 0.4Mシュウ酸も溶離剤として

112S04 -HFとほぼ同等の効力を示した。なお、 95Nbを収着してから 2，3日以上放置すると70---

80%の95Nbしか溶離されず、残りの20---30%は石綿からきわめて脱障しにくくなった。
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Fig. 1 Batch sorption of 95Nb on asbestosl stirring time = 48 h 
and glass fiber filter (effecl of /Fig. 2 Batch sorption of 95Nb on asbestos 
sti rring ti皿e). I I (effect of Fe3+ concentration). 

1 )竹腰秀邦，安田加代子， 原爆放射線量の実験的再評価{昭和59年度科学研究費補助金
(総合研究A)研究成果報告書). 60-66 (1985). 

2) M. Weis et al.， Radiochilll. Acta， 42， 20ト203 (1981). 
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Faculty of Science. Kanazawa University 

Takashi NAKANISHI， Sachiko SHIMA 
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1810 Redox SSE-IDA法による硫酸溶液中のタリウムの定量

〈静大・理) 0吉岡市1江、春田真弓、長谷川閏彦

(筑波大ベヒ〉 池田長生

【序] 第30回放射化学討論会において、 RedoxSSE-IDA法 (SUb-and super-equivalence 

method of isotope di lution analysis)により、 2制 TI試料中に含まれる非放射性タリウ

ムの定量を IICI04・ IICI系で行った 1)。 今回、 H2S04溶液中のタリウムの定量の為の詳細

な基礎検討を行い、新たな知見を得たので報告する。

[実験】試薬及び試料 t race r so 1 n. : 2日4TI(I)soln. (TI2S弘、 1.36mci/ml，0.34 mg 

Tl/ml in 0.05門112S04、AmershamJapan Ltd.)を 0.05門 IhS04で必要な濃度に希釈。

TI(I) carrier soln. : TI2S04 (99.999%)の水溶液を必要な濃度に希釈。

TI(III) carrier soln. : TI203(99.99%)の O.IMIICI sol n.を必要な濃度に希釈。

TI(I)と T1 (111)の分離試薬:20% TBP( i n C6116)、 反応試薬:KBr03、

差主盤j主 204TI(I)でラベルした試料溶液 (0.1ml)に、連続的に変化させた種々の濃度の

carrier soln.(O.1 ml)を加えた。 次に、 H2S04(0.1ml)， IICI(O.1 ml)を添加し、総ての

試料溶液中の酸精度、容積を等しくした後、不足当量の KBr03 を添加した。 酸化後、

T 1 (111)と未反応の TI(I)を分離し、 GMカウンターにより放射能測定した。 分析値は

SSE-I DA法の原理1)、 2)に従って、 TI(111)の放射能量より求めた。

【結果】 1) TI(I)と TI(111)の分離条件の検討 し1)分離法としては、酢酸イソアミ

ル並びに TBP(i n C6 H6)による抽出法、 Na2Cr04による沈満法のうち TBP抽出法が最も適

していた。1.2)分離のための酸濃度条件は、 TBP抽出法では、 2N以上、 Na2 Cr04沈澱

法では、 lN 以下であった。1.3)分離時間は、 5分で充分であった。

2)反応試薬 KBrOqによる酸化条件の検討 2.1) 112S04(0.25~1.5 N)溶液中では、

IICI04系1)のときと同様、酸化還元反応は、ほとんど起こらなかった。 H2S04溶液中で、

TI(I)を酸化するには、 [CI-]=0.3 N以上が必要であった (Fig.1) Q 2.2) TI(I)の定

量的な酸化に必要な酸濃度は、 [11']=1.3 ~ 2.5 N， ([TI(I)]= 2.6μg/ml)であった
(Fig. 2) Q 2.3)酸化時間は、 IICI04・HCI系では、数 10秒で平衡に達したのに対し、

IbS04・IICI系では、 5分を要した。 2.4)定量的な酸化に必要なTI(I)の濃度条件は、

[TI(I)]= 1μg/ml以上であった. [TI(I)]= 0.2μg/mlになると、酸化量は理論値に対し

80 %しか酸化されなかった (Fig.3)。 また、この憾な希薄な構度になると、酸化量にも

かなりのばらつきが見られた。 2.5)妨害イオンの影響を調べた結果、門n(II)，Te(IV)， 
Sn( 1 1)， Se( 1 V)， Pb( 11 )は、 TI(I)の酸化還元反応をほとんど妨害しなかった。 ところが、

As( 1 11)， Sb( 111 )の妨害は大きく、それらの反応は TI(I)の酸化反応より優先した。

しおかひろえ、 はるたまゆみ、 はせがわくにひこ、 いけだながお

AUτ 
戸り



3)盆抵鎧星 妨害物質の反応が、分析物質と競争反応をする場合引にも、 SSE-IDA法で良

好な結果が得られたが、今回の様な、妨害物質の反応が分析物質のそれよりも優先する場合

は、 SSE-IDA法では大きな誤差を生じた. しかし、 Subst-IDA法では良好な結果が得られ

た。 この事実は理論的に説明出来る.最後に、妨害元棄を含まない試料の SSE-I DA 7去によ

る検出限界を Table1に示した.

酸
化
率

% 

O 
[CnOJ< 0.002 002 0.1 Q2 0.6 N 

Fig. 1硫敵沼液中の TI(I)の酸化$1<:対する [CI・1のむ響
() : [TI(I)=17.85μgl闘1，Ksr03/TI(I)= 0.6 [50.--]= 1.9N 
d : [TI(I)叶7.85μ81圃1，同r03/TI(I)=5.7 [504・ー]=1.9N 
口:[T1(J)=178.5μgl圃J，附r03/TI(J)=0.6 [50.--]= 1.9N 

ぷ:l-77

0.1 I 10 
[TI(，)]..= ，μ11周IK 1 

fig. 3 Mft取に対する [11(1)].. の量~W

e:キ十リアー熊し
f'..:キ十リアー添加、(11(111)]..=100.9118/.1
[11・]..= 1.911， [50， --].. =1. 511， [CI-].. =0. 411 
[11・]，，=1.611，[50，--]，.=1.211， [CI-]，日0.111
KOrOl : 11(1)の 1/2Mft 

一-y一一日
倣 40
It 
m 
30 

き20

10 

(H・b冷0.5 1.5 2 

Fig. 2酸化率に対する [H・]の影響

[TI(I)]= 2.598/問1，

[CI-]..=0.5I1， K8rO)/TI=0;4a 

TabJe 1 55E-IDA法による検出限界

[TI(I)]o. Taken TI Error Error 

k= 2 k=3 

〈μg/ml) 〈μg) (%) (%) 

2.07 1.04 +1.6 / 
0.61 0.30 +4.3 +2.1 

0.54 0.27 +7.3 +2.6 

0.34 0.17 -0.4 -1.9 

0.22 0.11 -35.5 -3.0 

-9.2 -32.5 

-35.2 -41.7 

[11・]=1.9N.[50.・司]=1.5N.[CJ-J=O.4N 

1) Hlroe YoshJoka and Kunlhiko Hasegava， Analyst .112，855.(1987). 

2) J・Klas，J.Tolgyessy. E.H.Klehr， Radioanal. Radloche圃・ Letter. 18(2).83.(1974) 
3) Hiroe Yoshioka and To圃ihisaka圃bara.Talanta. 31(1)，509.(1984). 

DETERHINATION OF' TIIALLIU門 INSULF'URIC ACID SOLUTION BV SSE-IDA 

Faculty of science. Shizuoka universily" lIiroe VOSIIIOKA.トlayumiIIARUTA， 
Kunihiko IIASEGA¥JA， Depertment of Chemistry， University of Tsukuba， Nagao IKEDA. 
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1811 125Sbー125"'Te系からの125'"Teの分離

抽出法とイオン交換法との比較 一一

(静大理) 0宮木美典，吉岡澗江.長谷川園彦

化学分析で用いられるテルルのトレーサーとしては、 127mTe(T1〆2=109d).125mTe(T1〆2

=58d)の2つの放射性向{立体があげられる。このため本実験では比較的安価で購入し易い

125Sb(T1〆♂2.77yr)の塩酸溶液から、 125mTeを分離することを試みた。分離法としてはイ

オン交換法(パッチ法〉及び溶媒抽出法の2つ方法を用い、これより得られた結果につい

て比較してみる。

12 5 Sb~ま強塩基性陰イオン交換樹脂のCI-形に吸着されることが知られている 1 121。また

強塩基性陰イオン交換樹脂においてSb(V)は塩蹴濃度が高くなるにつれて分配係数が11'1JJlI 

することが報告されている 11。ところで、高濃度のi車酸溶液中ではSb(V)はSb(IlI)に還元

されてしまう。この5価から 3価への還元老避けるため、 sr2の共存下でイオン交換をrfっ
た。

溶媒抽出法ではSb(皿〉の抽出分離剤として sPA(in CIICI3 soln.)を用いた。間人した

125Sb(125SbC13 i n 3門ーIICI)は自己放射線により酸化されSb(V)になっているため、亜腕限

ガスによりSb(田〉に還元して用いた3141。

[実験]

試料溶液には放射平衡にある 125Sb-125mTe

の塩酸溶液(Amersham社製)を用いた。

イオン交換樹脂には強塩基性陰イオン交換樹脂

CI-形 (DIAIONCA08P mesh75---150μm)を用い、

J¥ッチ法にて分離を行った。操作はFi g.1 に示

す。溶媒抽出法はFig.2の手IUIiで行った。

125Sbの放射能は29.7keV及び‘400keV(427，
463keV)、125mTeは30.9keVを用いて測定を行っ

た。

計数は井戸型 Nal(TI)シンチレーションカ

ウンター(Aloka~)~-nft)~n)で測定。

[結果と考察]

イオン交換法

9作塩酸湖度中でアンチモンが5価の状態を

維持するためのsr2濃度は20---30%が必要であ

[はじめに]

った。

Sbの樹脂への吸着は約10分で平街に達しこの

時点で99%以上吸着した (Fig.3)。

イオン交換倒防(12N-IIC I処即〉

1 '255h-l>S・Tc!;oln. (in 
I +ßr.~~_ 

吸符 O~J 10聞in)

I m，uill 
IH-IICI 

遠心ん}舵

1 寸

倒防 上1哩み被(i骨iJit)

!lN・IICI)

F i g.1 イオン交換(バッチ法)

12;?γ;ilIR170ln. 

I 51)， g~s 
125Sh_"き剛Tcsoln. (5h(IlI)) 

I .11 1・IICI
I2SSh-12S陶Tesoln.(i凸 O.RN-IICI)
L_O.JII BPA(in CII(I，) 

a~. Te 。rg.5h(lTl) 
I 6N-IICI 

aq. 5b(lTl) org. 

F i g.2 i溶媒抽出

みやきよしのり よしおかひろえ はせがわくにひこ
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の影響は(Fig.4)、ltl引CI以下の濃度において分離後の溶液中の 125Sbの存在率は約1%で

あった。

125Sbと125..Teの沼離置に対するi官制時間の影響を訓ぺた結果10分前後が最適であった。
泊制時間を良くすると分制後のi制度中の 125Sbの存在*t;LJI'11J!1した.
以上の基礎実験より得られた結果を基にして125Sbとげ5mTeの分割を行った。その結果

125.. Teの収$は約5096、125Sbの存在耶は約196であった。

i官媒11lJW
基礎実験として、 sPA(in CIICb)1l1J出に

よる 125Sbと125mTeの残存率に対する1111山

時間の影響をしらべた(Fig.5)o 1~1 山崎問

はl分以上で平後iに達した。
キャリアを添加せずに行った泊媒Ilh山法
で125Sbと125"TeをlUI出分離をした結果、

125 Sbは99%以上抽出された.しかし

125"Teは同時に抽出されてしまい、水層に

は約1596しか残らない。
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1812 (2-1 ~C ， 5-3HJウラシルのF壊変にともなう化学的効果の研究目 II

(大放研) 0朝野武美、 桐谷玲子、 藤田慎一

緒言 トリチウムの核壊変による核酸塩基の分解について研究を行っている. 前回、

(2-1 ~C， 5-3H)ウラシルの酸素飽和水溶液中での分解について報告した。今回、脱気水溶液

中での分解について、これまでと同様に放射線分解を抑制するための「希釈剤添加法jを

用いることにより、研究を進め、トリチウム壊変当りの標識ウラシルの分解率を求めると

共に、核壊変による分解生成物の分析を行った。

実験 我々が合成した(2-1~C ， 5-3HJウラシルを用い(合成に富山大学トリチウム科学セ

ンター施設を利用人開放射性ウラシル水溶液に希釈荊として 60倍、 180倍、 360倍、の

重量比に相当する非放射性ウラシルを加え〈放射性ウラシlレの放射線分解率を抑制し、か

っ変化させる}、脱気水措液中、 5 .Cで数 100日開放置した.反応、条件を Tab1e 1-

Condl t ionsに示す。放置畿の放射性ウラシル水溶液について、 高速液体クロマトグラフ

分離を行い、 1容離被の放射能を液体シンチレーションカウンターで測定した.放射性ウラ

シlレの、核壊変による、トリチウム壊変当りの分解率および分解生成物の収率を次式によ

って求めた。

Decomp. 一一y
 
a
 
c
 
e
 

d
 
H
 

3
J
 
ノ
/
n
宅

B - A 

-入七O. 32 (l-e "...) (工-R)
(工)

Yield of n ，3.. ， D-c 
宅/~H decay = ~ _1: (2) 

Produc七S 一入七O.32(l-e "'-)(l-R) 
A (または C)は 3H放射能から求められた放射性ウラシルの分解率(または分解生成物の

総収率)を%で表した値、 B(または D)は I~C 放射能から求められた同様な値である。

Rは放射棋分解率で、とこではAllOOに等しい.0.32はウラシルの 3H標識率である。

結果と考察 希釈剤添加法を用いることにより、放射線分解を抑制し、核壊変効果による

分解を観測することができた。 Tab1e-1の Results-1は放射性ウラシルの分解率、また

Resu1 ts-2は分解生成物の総収率を示す。両者の値は良く一致しており、 約 10% I 3H 

decay であった。これらの値は、先に得られた酸素飽和水槽液中での値(55 % )より小

さく、また放射性シトシンについて得られた値(脱気水溶液中:40潟、酸素飽和水槽液

中:80 % )より小さい. Flg. 1は分解生成物の HPLCーラジオクロマトグラムで、希釈

剤の添加量が 180倍の場合である。 6個の分解生成物のピークが見られる。ピーク d， 

e， f， g は哨に比ベて I~C が富んでおり、希釈剤濃度依寄性を考慮することにより、核

あさのたげよし、 きりたにれい之、 ふじた しんいち

-58一



14-_ 3 
Tab1e 1. The percentage decomposition of [2-~'C ， 5-JHluraci1 and 

percentage yie1d of products fo11owing B~decay of 

tritium in degassed aqueous so1utions 

Run 4 5 6 

4P M.acし S山.じ1ム・CE PCi/ml 333 332 305 

日Ci/田l 1.93 1.92 1. 84 ..， 
守24 wt.zatio， Ur 60 180 360 
u o [2-14C， S-3Hl Ur 
Decay time / days 355 536 385 570 387 565 

Decomp. of I A ( .lH)_ /も 4.84 1.99 0.98 1.48 0.88 1.40 
.... urac~ L B (14C) / ¥ 4.95 2.21 1.30 1.72 1.54 1.90 
4m J B -Aノー 0.11 0.22 0.32 0.24 0.66 0.50 .... 
0.32 (1 -e-~t) (1 -R) ヨ 0.017 0.024 0.019 0.025 0.019 0.027 伺

出ω De"omp..1 %/tdtium decay 6.47 9.17 16.84 9.60 34.73 18.52 

average (16土9)%/tritium decay 

Yie1d of ! c ( 3H) /亀 1.18 1.85 0.88 1.39 0.80 1.60 

同 Products I D (14C) /竜 1.35 2.05 i.13 1.59 0.97 1. 7<t 
問 D -C / ， 0.17 0.20 ふ2 0.25 0.20 0.17 0.14 

F23 4 0.32(1 岨 e-At)(1--R) 0.017 0.024 0.019 0.025 0.019 0.027 
!! Yield of prods./ %1 tritium decay 8.00 8.94 5.18 同。 10.00 8.32 13.15 

av巴rage(9 f 2) %/tritium decay 

b 6 
恥bll.昂且・ 且1OS. 0.，...吋A..Soln. 100 lhe. Ur 
且OTN似gν'At:ClI. lnJ.cl 2旬1'1 ・H65.5 pC1 
且2・IIFr. "c 0. 3<< ..CI 

o.ca， t1蝿 670‘ 
r-Al 0. 921 

Unc:ll II'!.C Coh.. Aooln..102S (.6X:話。回 ~ ヨ b 
制句 4同

I1C目。
IIobll.町四・

3 
L4川c:OVAt:ClI.

き且4.lJFr.
1:: b 

.!; “ > 
ー1: 

百5 2 3M d 旬E。
a' 

h 一-UC 巴!/

a 
目白 --jj' 

Fr踊 11崎肱抽or

Fig. 1 HPLC-radiochromatograms of (2-14C， 5-3HJ uracll ln degassed 

aqueous solutlons stored for 570 days in refrlgerator. 

壊変効果および放射線照射効果によって生じたものであることが分かつた. ピーク dは

ウラシルの 5位のトリチウムが OH基に変わったイソパルピツール酸と推測され、その

核壊変による生成率は 2~ 5 % / 3H decayと算出された。

CH四ICAL町F配TSOF s-D配AYIN TRlnUM LAB阻止，印 URACILIN DEGASSED AQUEOUS 

SOLUTION. 

Osaka Prefectural Radiation Research Instltute 

Takeyoshi ASANO， Reiko KIRITANI， Shlnichi問JITA
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1813 薄膜状トランスースチルベンにおげる反跳トリチウム反応

(東北大・理) 0新海裕美子、伊揮郡議、吉原賢二

[緒言1

3He (n， p) 3H反応による反跳トリチウム反応は、固相系で怯分子聞の相互作用が強いため、

エネルギー面からの考察は困難である。しかし、試料を粉末ではなく薄膜の系とすれば、トリチウ

ムが薄膜表面に衝突するときのスベクトルを予測することは可能である。

演者らは、試料としては、超共役化合物であるトランスースチルベンを用い、スカベンジャーと

して酸素を、またそデレーターとしてヘリウム(4He)を加え、気相系の反跳トリチウム反応の反

応の実験方法によって、ホット反応を検討した。

【実験】

内径16mm，高さ40mmの石英アンフ.ルに、ヘリウムと Mylar膜に厚さ10μ聞に塗布した

薄膜状トランスースチルベンを封入、試料によっては、スカベンジャーとして酸素、モデレーター

としてヘリウムを加えてある。試料は、日本原子力研究所JRR-4炉Tーパイプで3分照射した。

F i g. 1に照射試料の分離法を示す。これら分離したHT， H T 0， L a b i 1 e -T， b y-

products，Mylar膜は、それぞれ液体シンチレーシヨンカウンター (Aloka 

LSC-I000)で放射能を測定し、生成物聞のトリチウムの分布を調べた。 再結晶したトラン

スースチルベンについては、安息香酸に酸化し、ベンゼン環と二重結合部のトリチウムの分布を求

めた。

Mylar 

film 

combustion 

国

Irrad. 
Sample 

Solid rrrL Labile-I 

Others一一→8y-products!

寸二 回
01Z-fuo 回

Fig.l. Separation Scheme 

しんかいゆみこ、いざわぐんぞう、よしはらげんじ
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[結果・考察】

トランスースチルベンの系の生成物の収率は、 HTOが25%、HTが5%、Mylarが

35%で、親分子であるトランスースチルベンの収率は約2%と少ない。また、これ以外に、アン

プルに打ち込まれたトリチウムが、 30%程度見出された。

モデレーターとしてヘリウムを系に加えると、熱エネルギー領域の反応生成物と考えられる

HTOの収率は増加し、高エネルギーの反応生成物と考えられるMylar，アンプルの収率は減

少した。トランスースチルベンからのホット反応生成物であるHTは減少するが、トランスースチ

ルベンとby-productsの収率については、一定の傾向はみられなかった。

モデレーターの効果をより明確にするため、計算によってMylar膜に到達するトリチウムの

量を求めた。また、 Mylar膜のみの照射を行い、実験値と計算値を比較検討した。

スカベンジャーとして酸素を加えると、 HTOの収率は増加するが、 HT，My  1 ar，アンプ

ルの収率は減少した。トラ Table 1. 

ンスースチルベンの収率は、 In1ramolecular Distribution of Tritium in t-5tilbene 

1/10以下に減少した。

これは、トランスースチル

ベンにトリチウムが付加し

生成したラジカルが、酸素

と反応しているためと考え

られ、 トランスースチルベ

ンの化学量の減少が認めら

れた。

トリチウムの分子内分布

については、 Table1

に示した。酸素によって収

率は大きく変化したが、ヘ

リウムを加えても大きな変

化は認められなかった。

5ystem c=c φ 

Free T58 31.4士 3.7 68.6士 3.7

T58 + 

He (40cm) 28.4 :t 4.2 71.6 士 4.2

T58 + 

He (130cm) 
26.5 士 0.1 73.5 :t 0.1 

T5Bφ 

O2 (20cm) 
5-:3.6ま 6.9 46.4 士 6.9

T58 + 02(20cm) 
72.5士 4.9

+ He (40cm) 27.5士 4.5

T58 + 02(20cm) 

+ He (110cm) 
68.4ま 8.3 31.6ま 8.3

T58: t.5tilbene 

~戸 ...../H
H/ー ーひ

THE RECOIL TRITI四 REACTION削THTRANS-STILBENE IN A THIN FILM 

Faculty 01 Science， Tohoku Univ" Yumiko SHINKAI， Gunzou IZAWA， Kenji YOSHIHARA 
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1814 3He(n ， p)~反応K よる有機化合物のトリチワム化

(東大・ R1. 千葉大・教養*，原研・東海**)0野川憲夫*大橋闇雄，

大林秀教，上原けい子， M 松岡弘充， 料茂木照十三，紳守屋孝，森川尚威

3He(n，p)3H反応を利用して，高比放射能の卜リチウム標識有機化合物を得るKは，照射

容器の形体，試料とヘリウムすの王室，照射時間在どの種々の条件を選定しなければ友らない。

な沿試料の厚みKついては， ポリエテレンテレフタレート薄膜の積層試料の卜リチワム化の

実験から，約 0.48mgcm-2よタ薄〈調製するのが良いとの結果を得ている。今回は，高比放射

能のトリチクム標識化合物を得るため. jJ-プソイドワリジンは各種の条件下で， また安息

香酸は薄膜状試料で，それぞれ卜リチウム化を行った。

実験

非プソイドワリジン:石英容器 S形(4棚 i.d.. 80棚 L)とL形(16棚 i.d.，18mm 

乙)に入れ，ヘリウム 3 ( C E A， 99.9 % )を充填し，熔封した。容器の外側Kは 59COの

放射化検出器を装着した。中性子照射は， 日本原子力研究所の JRR-4原子炉のTまたは S

パイプで行った。精製は， グルクロマトグラフィー (SephadexG-10，カラム 1cm i ・d.x 150cm 

L )， イオン交換クロマトグラフィー (DOWEX1 x 8，カラム1.2 cm i. d. x 2. 3 cm乙). ペ

ーパークロマトグラブイ-(Whatman 3M叫溶媒イソ酪酸一 lNアンモニア水(5 : 3) )，さ

らκペーパークロマトグラフィー(Whatman3MM，溶媒 n-プタノーノレ(水飽和)) vcよタ行
った o jJ-プソイドウリジンの比放射能は， クロマトスキャナー (Berthold，TLC-Multi-

Tracemaster LB284)で得られるクロマトグラムK

基づき，溶媒抽出した〆ープソイドクリジンの吸光度

(260nm)と液体シンチレーシヨンカウンターの言十数

値とから決定した。

安息香酸:昇華装置を用いて安息香酸を付着させ

たポリエチレン2， 6ーナフタレート(PEN )製支持

フィルムを石英試験管内に円筒状K挿入し， との内

側VCPENフィルムのカバー膜を付けた場合(凶 1) 

と付け左い場合の試料をそれぞれ作製した。また，

石英試験管の内壁K昇華法十てよタ安息香酸を薄片状

K直接付着させた試料も作製した。次K室温でヘリ

ウムー3を導入し石英試験管を熔封した。 中性子照

射はドライアイスで冷却して行った。開封後の照

射容器内をエ}テルで洗浄し. O. 05 M H 2 S 0 4で3

凶，水で 1回洗った後， エーテノレを除去し，減圧乾燥

じた。高速液体クロマトグラフ装置(東ソー，

はじめK

図1 照射訊籾

e
 

Hn 

令
J

内側から

援iFJレム

のがわのりな，ななはし (VCな，主?なばやしひでの.l? うえはらけい乙， ;1:つなかひろみつ

もきてるとみ， もタやたかし， もクかわながたけ
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HLC -803A)を用い， メタノーノレ溶媒下で

安息香酸を分取し，その放射能を決定した。

結果と考察

今回の S形容器の照射時聞は 180なよび

360分で，前回の最大照射時間(120分)

よタかなタ長くしたが，jl-プソイドワリジン

の比放射能は照射時間K比例して上昇した。

L形は〆 プソイドウリジンK対するへリ

ワム 3の割合が高<，かつ反応効率の高い

形体であるため，比放射能は S形の 10倍程

度高〈なると考えられる(図 2)。

i' 100 
。
E 

Cア
ロコ。。
Cコ..... 
x 
) 

沼 10
1調

領

まヨ

1 

園

圃 L形

本実験

。。

OS形。

10 _100 
16 ._. -2、

中性子フルエンス (x10，uncm-~) 

付着量の少左い安息香酸Kカバーを付け

左い試料(No・1と2)では，約 1分の中性

子照射Kもかかわらず，照射容器から安息

香酸を回収することが出来左かった。カバ

ーを付けると安息香酸は回収され，その放

射能はカバーがやや厚かったにもかかわらず

図2 s・プソイドウリヲン(中)の熱中性子
フルエンスの上昇に伴う凶放射能の変化

モル地(ψ;3He)S形:13 -17 

L m: : 0.8-1.3 
1. 1 x 1010 B q mo 1 -1を示し

た。比較的厚い試料(No・4と 表 1 安息香酸の照射条件と比放射能

5 )の放射能は， 1 ~ 2 x 

1011 Bq mol-1と左 !J，従来の No. 付着筒:
カバー膜 3UC 照射時間 熱中性子 比放射能

フJJ..-エソス

{直(2.4 x 108 Bq mo 1 -1，照射一一一竺竺-2 町''1cm-2 TOff s X1015ncm-2 XI010Uq Ino!-l 

条件 0.5g， 3He 19Torr， 1 0.085 無 600 66 2.80 回収不可

JRR-4 25分照射)に比べ約 2 0.082 無 388 66 2.74 回収不可

500倍高〈念った。今回の結 3 0.090 O. 3 1 388 66 2.84 1.1 

果から，試料の厚みの制御と 4 約0.3 無 388 66 2.38 1 3 

放射綿分解を抑えた長時聞の 5 約 0.3 無 388 66 2.23 2 1 

中性子照射が可能Kなれば比

放射能む高いトリチクム標識

化合物を得る ζ とができると

思われる。

RECOIL TRITIATION OF ORGAN工C COMPOUNDS BY 3He(n，p)3H REACT工ON
Radioisotope Centre， The University of Tokyo， Norio NOGAWA， Hidenori OOBAYASH工，

Keiko UEHARA， Naotake MOR工KAWA
Department of Chemistry， College of Arts and Sciences， Chiba University， Kunio 

OOHASH工

Japan Atomic Energy Resea工ch Institute， Hiromitsu MATSUOKA， Terutomi MOK工，

Takashi MOR工YA
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1C01 天然水系におけるウラン・トリウム

〈青山学院大理工〉 0矢板毅・斎藤裕子・木村幹

はじめに

天然水中に存在する放射性核種の分布は様々な要因によって支配されている。

その要因としては、例えば溶出、沈殿、吸着、イオン交換などの化学的作用によ

るものや壊変による生成や消滅あるいは反跳による放出などの物理的要因による

ものなどがある。天然水系においてはこれらの要因が複雑に影響しあい個々の核

種の分配が決定される。この要因を知る目的でウラン・トリウムをはじめとした

壊変生成物に着目し、これら核種の天然水中での分布について考えてみることに

した。天然水試料としては、山梨県増富鉱泉水を用い

た。当鉱泉は強い放射能を持つ鉱泉であり、その放射

能の源はウラン・トリウム壊変系列の核揮によるもの

であることが知られている。しかし今までにラジウム、

ラドンの定量例は多いがウラン、トリウムについては

少なくこれら親核種との平街関係について見ることは

非常に興味潔い。

分析方法

ウラン・トリウムについては、右図に示したような

手I1聞にしたがって分離・定量を行った。ところで、海

水を除く天然水中のウラン・トリウムの存在量はそれ

ぞれおよそ 0.1-数 ppb，0.01-数 ppb程度であり
大量の試料についての濃縮が必要となってくる。しか

し、本研究で用いた増富鉱泉水は多量の塩を含み試料

の多少によって分離操作に影響を与えることがあった。

そこで試料の量を極力少なくし予備濃縮の段階で塩の

除去に注意を払い、トリウムについては放射化分析法

も併用した。

ラジウムについては、試料にバリウムを担体として

加えBaS04と共沈させ、これを石英アンプルに封入しそ

れぞれの娘核種の放射平衝達成後 2] 4 P b、22BAc 

2]2p bの γ線を測定することにより定量をおこなった。

ラドンについては、試料を採取ののち密封し娘核種の

放射平衡達成後2]4P bを Dz・CCI4 によ、り抽出し βあ

るいは T線を測定することにより定量を試みた。

やいたつよし さいとうゅうこ きむらかん
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結果及び考察

以上のような方法によって得られた結果の一部を下に示した。

表 1 増富鉱泉におけるウラン・トリウム・ラジウム

採取地点 23BU 234 U 230T h 226R a 

(μ g/l) (fCi/l) (fCi/l) (pCi/l) 

津金楼 0.29 :t 0.02 80:t 3 110 :t 20 410:t 30 

津金楼下 1. 52 :t 0.05 500士2 4.5土 0.3 40:t 4 

金泉湯 0.070:t 0.007 42:t 4 8 土 3 100:t50 

232T h 22日Ra 22BT h 224 R a 235U 

(μ g/l) (pC i 11) (pCi/l) (pCi/l) (fCi/l) 

1.1 :tO.l 120:t 20 3.6:t 0.4 710:t 50 4.2土0.7

0.04:t0.02 30:t 7 1.8:t 0.2 34 :t2 

0.03:t0.02 200:t 40 2.4:t0.5 750:t 70 1.6:t3.3 

表2 津金楼試水中の核種の存在比

A234U/A23BU 232Th/238U A224Ra/A228Th A226Ra/A23BU 

0.82土0.05 3.8:t0.4 200:t 30 4200:t 400 

上の表1より増富鉱泉には親核種であるウラン・トリウムはほぼ一般的な天然

水程度しか存在せずラジウム等の元素とは非平衡にあり、さらに放射能の源は主

にラジウム以下の核種によるものであることがわかった。これらの原因としてラ

ジウムの選択的な溶出がある程度関係してるようである。このことは、 228Raの

娘核種である 228Thが232Thよりかなり過剰に存在していることや、上の表2の

A 224 R a / A 228 T h、A226Ra/A238Uなどの値からも理解される。

また津金楼あるいは金泉湯の定量値においては、比較的トリウム壊変系列に属す

る核種が多いという特徴がある。

URANIU門ANDTHORIU門 INNATURAL WATER SYSTE門

College of Science and Engineering，Aoyama Gakuin University， 
Tsuyoshi YAITA，Yuko SAITO，Kan KI門URA
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1C02 山勢!!1県主曽重喜ま且~土也超克にお 4する

?ラユ/完毛夢リオ安手重c0毒会重力

(地質調査所) 金井豊

[はじめに]

増富温泉は、武田信玄公の時代に湯治場として利用され始めたといわれているが、石津

によってラジウムエマナチオンを多量に含むことが明らかになってから、わが国で最高の

ラドン含有量を誇る高放射能温泉として有名である。当地域についての研究は古くから中

井、黒田、横山、中西、岩崎、杉原など多くの研究者によってなされてきている。しかし

ながら、ウランについての研究は中西を除いてはほとんどされておらず、またその分析試

料数もきわめて少ないため、当地域におけるウランの挙動を明らかにするには不十分で・あ

る。

本研究では、当地域の湧出水及び河川水を採取し、その中に含まれるウラン・ラジウム

・ラドン等のウラン系列核種の分析を行い、ウランをはじめとするウラン系列核種の挙動

について検討を試みた。また、湧出地点に堆積した沈澱物も採取してその化学組成を明ら

かにし、沈澱物の化学組成とウラン系列核種の挙動についても検討を試みた。

[試料及び分析方法]

水質分析用試料の採取地点を第 1図に示した。 1から7までが湧出水、 8から15までが

第1図試料採取地点

かない ゆたか

no 
po 



料、 6丹生沢にて同様に流路に沿って 6試料、さらに2津金楼の脇にて過去の沈澱物5試

料を採取した。また、比較のために 1吐月庵の脇にてマサ化した花商岩を採取した。

溶存ラドンの定量は、現地において 1リットルの試料水を分液ロートに取り液体シンチ

レータを加えた後よく振とうしてラドンを抽出、パイアルに移して実験室に持ち帰り、液

体シンチレーションカウンターにて測定を行った。装置には、パッカードジャパン社製

1550型液体シンチレーションカウンターを使用した。ラジウムは、硫酸バリウムと共沈さ

せた後、 EDTAで溶かしキュリー瓶に移して一ヶ月放置、ラジウムとラドンを平衡にし

て、そのラドンを定量した。ウランは燐酸アルミニウム共沈後、硫酸酸性とし、硫酸型強

塩基性陰イオン交換樹脂によってウランを分離精製した。その一部を炭酸ナトリウム・炭

酸カリウム・フッ化ナトリウムの融剤でべレットを作り、その蛍光を測定した。装置には

アロカ社製FluorimeterFMT-4Bを使用した。その他の成分は一般の水質分析法に従った。

沈澱物は風乾後、植物破片等を取り除いてから微粉砕し、分析に供した。分析は、重量

法(S i O2 )、 ICP発光分光法、原子吸光法、イオン交換ー蛍光法 (U)、キュリー瓶一液体

シンチレーション法 (Ra)を用いて行った。

[結果と考察]

溶存ラドンは、地点3の津金楼不老問中間点で・578Bq/lと高濃度であったが、 7立正佼成

寮排出口では、途中で散逸しているためか低かった。ウラン濃度はいずれも低く、ラドン

の平衡量の数千分の 1程度しか溶存していなかった。ラジウムはウランの平衡量よりも多

いが、 7立正佼成寮排出口を除いてはいずれもラドンの方が平衡量をうわまっており、黒

田が指摘するように湧水の流路途中でラドンの供給がなされているのであろう。ウランは、

炭酸イオンと可溶性錯休を形成して溶存していると考えられるが、濃度的にはかなり低い

ことが明かとなった。

湧水の主成分は、 Na-Cl・HC03で・あり、その中に含まれる鉄はその多くがFe2+であった。

また、流下に伴う温度・酸化還元電位・電気伝導度の滅少も認められており、温度低下に

伴う溶解度の減少の他に、 Fe2+の空気酸化.HC03の減少 .pHの増大・ Fe3+の沈澱等が連続

して起こり、沈澱物が生じているのであろう。丹生沢の湧出口では水酸化鉄の沈澱が主で

あるが、流下に伴い炭酸カルシウムに変わっていくのが認められた。また、水酸化鉄中の

Si02 ・A1203の増加、 Na20・K20等の減少も認められた。吐月庵では、丹生沢ほど顕著な傾

向は見られないが、それは後者よりも流れが速いためであろうと考えられる。

このような沈澱物の中に含まれるウランは少なく、水酸化鉄の沈澱物の方が炭酸カルシ

ウムの沈澱物よりも多いという傾向は必ずしも成り立っていないようである。また、丹生

沢の沈澱物では、ラジウムがカルシウムの同族元素であるにもかかわらず炭酸カルシウム

の沈澱物よりも水酸化鉄の沈澱物の方がラジウム濃度が高いという傾向にあった。この傾

向はバリウムにおいても認められた。

BEHAVIORS OF URANIUM SERIES NUCLIDES IN MASUTOMI SPRING DISTRICT， YAMANASHI 

PREFECTURE. 

Geological Survey of Japan， Yutaka KANAI 
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1C03 湖底ii積物中の237Np，PU同位体12411mの分布と挙動 一三方五湖-
〈金沢大・理・ LLRL) 0山本政儀，茶谷和秀，山内喜通，

小村和久，上野 馨

1)はじめに

核燃料サイクルの本格化に伴い，超ウラン元棄のフィールド研究やそれをシユミレートする

ための室内研究がますます重要になっている。本研究では，フィールド研究が世界的にも極め

て少ないNpについて，己の元素の71<閤環境における水底への沈積挙動の知見を得ることを目的

に，五湖すべてが異なった形態と水質を有する福井県三方五湖の湖底堆積物コアー中のブオー

ルアウト起源の237仰を同じ起源のPulfiJUl体(238PU，239.240pu，24IPU)，241Am， 137C8および天

然放射性核種である210Pbとともに定量し，考察を行なった。

2)実験

試料は1986年11月に図lに示す日向湖〈海水，最大深度:40m，採取探度:40m) ，水月湖(汽

Jk， 34m，30m) ，菅湖(汽J}<， 14m，11m)の・印で示す地点でコアー試料採取用のエックマン・

パージ}采泥器(14cmxI4cmx25cm)で採取した。船上で3cm毎に分けた後，実験室に持ち帰り，1l00C

乾燥，粉砕，混合した。

まず，試料50gをディスク状(50mmφxl0mmt)にし， γ線スベクトロメトリーにより137(S，

210Pbなどを定量した。その後試料80""'"120gに239Np，236Pu，243Amトレーサーを添加し，玉水溶

解→TOA抽出→LaF3共沈→硝酸系陰イオン交換→酢酸系陰イオン交換により仰を化学分離・精製

しα線スベクトロメトリーにより237仰を定量

した。 Pu，^m~こついては， TOA抽出のさいの水

層を用いて，陰イオン交換(Pu:硝酸系， Am:硝

酸ーエタノール系〉により逐次分離・精製を行

ない， 237Npと同様にα線スベクトロメトリー

により238Pu ， 2 3 9 . 2 4日Puと241加を定量した。

241 Puは， Pu精製試料の一部を用いて，液体シ

ンチレーションカウンター(Pu試料l門IICI5ml+ 

Instagel 95rnl:l00ml Teflon vial)による β線

測定により定量した。

3)結果と考察

図2に日向湖，水月湖，菅湖の湖底堆積物の237Np， 

239.24日Pu，241Am， 137C8濃度の潔度分布を示す。

Fig. 1 sampling locations of sediment cores in 

the Mikata Five Lakes in Fukui Pref. 

やまもとまさよし，ちゃたにかずひで，やまうちよしやす，こぢらかずひさ，うえのかおる

。口co 



堆積物中の深度はcmではなく g/cm2単位で示してある。図上部に21日Pbから求めた堆積速度〈日

向湖:55mg/ cm2 /y ，7.k月湖:37mg/cm2/y，菅湖:47mg/cm2/y)から推定した各コアー試料の堆積

年代も併せて示した。図からわかるように，いずれの湖底土についても， 237Npが 241Am，

239.24日PUと比べて非常に低いレベルであるが検出でき，その探度分布は241Amや239.24日PUと比

較的よく類似している。表lに，深度分布から求めた各核種の蓄積量とそれらの放射能比をまと

めて示した。 237Npや239・240pUの蓄積 r.b1e 1 I附朗torlesof 237Np， PU Isotopes， 241J¥m .nd 137Cs目tlm出 dfrom 
the sedl冊 ntcores ln l.kes Hlruga， Sulget剖制d5uga of the Mfk.ta Ff 
l.kes， ond thelr・ctlv1tyr.tlos 
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Low Level ~~d~~~~!ivity Laboratory， Kanazawa University 
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1C04 外洋海水中の239，240puと241Amの限外ろ過

(金沢大・理)中西 孝、 O佐藤光吉

【はじめに】 空中抜実験に由来する 239，240puおよび 241Amの深度分布を現在の外祥にお

いて測定すると、海域lこより差はあるが、大抵の場合、海面下 300~800mに 1 つの濃度極大を
持つ分布パターンを示す。そして、海水柱の中の全 239，240pu、241Amの半分以上はまだ1500

ID以浅の層に存在している。今後、この深度分布がどのように変っていくのかということは、

海洋にもたらされたPuやAmがどのようなタイムスケールでどのように海祥で循環し、海水中か

ら海底堆積物に除去されるのかという観点から重要であり、観測を今後も継続しなければなら

ないが、 ‘方で、 PIIや加がどのような物理・化学的形態をとっているのかという面の知見の蓄

積は、 PU、Amの海洋での循環や除去過程を将来的に予測したり、海水循環のトレーサとしての

利聞の可否を判断する上で重要である。

そこで本研究では、外祥海水中の、とくに濃度極大部分の、 239，240puと241Amが溶存種で

あるのか、あるいはコロイド的ないしは懸濁粒子吸着態であるのかを限外ろ過怯により検討し

てみた。

【実 験】 今回限外ろ過怯による検討を試みた海水は、東大晦祥研・白鳳丸の KII-87-2次

研究航悔のさいに、 250 15・N， 1240 30'E(南西諸島・石鹿島北方、東シナ梅南端)において

採取されたものである。深度別に採取された大量海水(約 250.2.I試料)から、探度700困層の

ものを約60見分取し、これを更にほぼ3等分して(①、②、③とする)以下の実験を行った。

700困層を選んだ理由は、 239，2401'11および 241Amの濃度極大層をそこに予想したからである

(実際は約400m層であったことが後に判明)。

まず①(17.3.2.)については、全 239，240pu、全 241Am濃度定量用とし、採取後ただちに

IICI で pH~2 とし、 fe 3 + 150mg、 242puトレーサ-3.68皿Bq、 243Amトレーサ- 3.58mBqを添
加し、約6h放置後アンモニア水で pll~8 とし、鉄共沈法により Pu と Amを予備濃縮した。

② (21.3.2. )は、 ADVANTEC UIト1限外フ 4ルター(公称の分画分子量103、150mmゆ)によ

り、 3kglcm2 の加圧を行って限外ろ過を行った(ろ過速度~0.2 且 Ih) 。ろ過された海水は①

と同織に処理した。ろ過に使用したフィルターは小片に切断し、トレーサーを添加してc.IIN03

で煮沸した後上澄みを分離し、 fe3+を加えて鉄共枕を行った。限外ろ過前の悔水を入れていた

ポリエチレン容器および限外ろ過後、フィルターを取り去ったろ過器はそれぞれ d.IIClで洗浄

し、それぞれの洗液について①に準じた処理を行った。

③ (20.3.2. )については、 ADVANTECUK-I0限外フィルター(公称の分画分子量 104、150

mmφ) により、 3kg/cm2 の加圧ドで限外ろ過を行った(ろ過速度~2 立 Ih) 。ろ過梅水、フィ

ルタ一、ろ過前海水用ポリエチレン容器、ろ過器の処理等は②の場合と同様に行った。

鉄共沈法により予備濃縮されたPUとA皿は、陰イオン交換樹脂カラム法により分離・精製し、

電着線顧のα線スベクトロメトリーを行って 239，240pu、 241Amを定量した。

なかにし たかし、 さとう みつよし
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【結果と考察】 わずか20立の海水でも限外ろ過には長時間を要した。一方、比較的
239，240pu、 241Am濃度の高い瀧水を用いたが、 2日立程度の梅水量では、これらの核種の定量

のためのα線スベクトロメトリーにおいてもかなり長時間を要した。

得られた結果を Tableに示す。全 239，240pu濃度は38.1μBq/立であり、全 241Am濃度は
241'_1 239，240 18.5μBq /立であった。したがって、 Am/ '"'''''9Lo-:l:UpU放射能比は約0.49で、フォールアウ

トの値としてはほぼ妥当である。

フィルターに捕捉されたり、容器等に吸着した分の評価をまだ完全には終っていないが、

239，240puについては公称の分画分子量103の限外フィルターをもほぼ100%通過し、悔水柱の

濃度極大層のPu(ま低分子量の化学種などみかけ上溶存態とされるものであることが分かった。

フォールアウトPuは海水中から除去されにくいことを予測させる反面、海水循環のトレーサー

として利用し得ることを示すと考えられる。

一方、 241Amは 239，240puにくらべて限外ろ過に対する挙動のみならず容器等への吸着挙動

においてもかなり複雑であることが分かった。フィルターに捕捉されたAmはフィルターに捕捉

されるような粒子吸着態で潟水中に存在する可能性以上に、ろ過中にフィルターに吸着した可

能性がある。このことは反面で、海水中のA皿の定量において、海水中の加を比較的単純な吸着

捕集誌で海水から直接予備濃縮できる可能性を示唆するとも考えられる。

なお、 KIl-88-3次研究航海(北部および東部北太平洋、ベーリング海)においても同様の実

験を行ったので、その結果についても若干報告したい。

239 ， 2 40 r>.. _ _ -" 2 4 1 
Table Ultrafiltration of ~~~， ~.vpu and ~.'Am in seawater 

(25015.3'N， 124030.2'E) 
「 →一一

239，240pu seawater 241 Am seawater 

20.3 1 21.3 1 20.3 1 21.3 1 
38.1土4.1 jJBq/l 喝事 ..... 18.5:1:2.9 jJBq!l ..... ..... 
(: 100も} UK-10 UH-1 (三 100亀}

UK-10 UH-1 

in filtrate 107 土 19 者 98 :1: 15 宅 in filtrate 14.8 土 6.8 も 24.5 土 6.0 も

on filter on filter 31.9 土 7.4 も 38.4 土 9.3 も

adsorbed adsorbed 
34.6 土 6.3 も 35.7 企 7.1 もon container on container 

adsorbed on adsl orbed ol n < 10 宅 < 10 もfilter cell filter cell 

23 9 ， 240 r>.. "HTr.  241 
ULTRAF工LTRAT工ON OF ---'---Pu AND --'Am工N THE OPEN OCEAN WATER 

Faculty of Science. Kanazawa University 

Takashi NAKANISH工， Mitsuyoshi SATOH 
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1C05 液シンからのα計数時間相関を利用したTh系列接種の新しい絶対測定法について

(新潟大・理) 橋本哲夫・ O久保田知明・野中雅史・羽広綾子・酒井裕二

1 .環境放射能澗定や放射年代測定などにおいては、対象となる試料中の微量のU、Thの絶対量

を間別に求める必要のある場合が多い。従来、微量のU、Thの定量には、化学分離様作を伴うα

線スペクトロメトリーや中性子般射化分析法が用いられてきたが、ごれらは被雑な操作や原子

炉などの大規横な設備を必要とする。そごで、本研究では昨年に引き続き、検出効率で有利な

液体シンチレーション法を利用し、 α計数の時間相関を用いた新しいTh系列核徴の絶対測定法

について検討し、開発した方法につき天然試料への応用も試みたので以下報告する 1)。

2. Th系列中での220Rn(55.3s)→ 21尽Po(O.145s)

→ 212Pbの比較的短時間に連続して起ごるα境変

事象のみを、時間間間分布から特異的に抽出測定

し、その結果得られる22唖Rn成分の定量償からTh系

列の絶対測定を行おうとするのが時間相関法であ

る。

従来の報告では、隣接2事象間だけの時間間隔

を対象にしていたが、この場合指数関数を有する

目的事象の時間間隔分布(以下タイムスベクトル

と呼ぶ)は、同様に指数関数を示すランダムな

a b c d e f 9 

I I I I I I 
ーーー) time 

H.¥ HlII::1 f品目11l a-b， a-c， a-~ ， a-e， 
I b-c， b-d， b-e， b-f， 
I c-d， c-e， c-f， 

図1.多重時間相関法の原理

ノ t ックグラウンド事象と重なり合う。その結果、相関事象とパ・7 クグラウンド事象~:の I:{別が

特に高計数率試料では困難となり、信頼性のある絶対貴を求めることが不可能であった。ぞご

で今回は、ごれらの点を改良するごとを目指した。時間間隔を図 1のようにとることにより、

全てのランダムな事象の頻度は時間間隔によらず一定値となる。ランダムなパ、ソクグラウン，:

事象中に指数関数を示す相関事象が混在する時のタイムスベクトルは次式で与えられる。

y(t) = B + A exp(ーλt) 一一一 ① 

t ;スタートとストップまでの経過時間(時間間隔}

y(t) :経過時間tでの積算計数値

λ:216POの壊変定数， A :220Rnの絶対境変率

B ;ランダムな事象によるパックグラウンド

実測されたタイムスベクトルを(J)式にフィ・ゾテインゲするごとで、定数Aから22日Rnの絶対i完

変率が求まることになる。

測定装置は低パックグラウンドL旬、MCA、タイムアナライザ一、マイクロコンヒ。よLーターから

構成きれている。シンチレータ一発光に伴うKCAのSCAlflカからの情号をマイコンに入力し、事

象の発生時聞をすべて記録する。測定後得られた時間データを時間間隔に変換するごどによ η

タイムスベクトルを計算する。

はしもとてつを、〈ぼたともあき、のなかまさふみ、はびろあやご、きかいゅうじ
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3.娘核種と放射平衡にある;2"2Uを液体シンチレータ(Aquasロ111)ど混合したものを測定試料と

し、 2nuの絶対量を変えて測定したとごろ、 i渇2に示すように実験値は広い範囲で含有放射能

強度とよ〈一致しており、また、 Th系列以外の核種を含む場合においても、 αスベクトロメト

リーの結果とよく一致していた。

次に天然試料への応用として、強放射能j昆泉として知られている秋田県玉川温泉水中の 224Ra

及てf2<' ~'Thの定量に適用を試みた。この潟泉 100 
水の探取を上流から下流まで数地点において

行い2，、試料水45mlとシンチレーター55田lの 『

測定用試料について本測定法を適用した。得 巴

られたタイムスベクトルの一例を閲3に示す。 f
測定時聞を変化させることによる測定値の違 二
いを調べた結果、 l門 q(蜘 l中)程度の山Ra;

含有水については5000秒から50000秒までほ 2 
ぼ一致した値を与えているととが分かった。 5 
当方法で壊変を追ってい〈ごどにより玉川温 3 
泉水には224Ra成分が見いtHきれたので、紋慣 2
時間を変えたこ回測定により、各探取地点に 品

おける224Ra//22!'Thの比を求めるごとができ

た。

現在、さらに天然試料への応用を引き続き

検討中である。

10-3 10-3 10-2 10-1 

. . 

Activity of 232U (Bq) 

図2.時間スベクトルから求めた

. 
• 2 • 
-・

21「一一一寸 22唖Rnの放射能強度

L L 

~ L I 
ω 
g 1 ，， 2 
E 10 
" ド
同 ド泊料与、:.~' ~..:.~.'斗・・:，._ . ::" ，i:."::て
け I '. .'" ..:-・ ・・-:o，_・ 、.. :...._. -..:. ‘ 

;10LJi:;:2;;J5 
Time interval (sec.) 

図3.玉川温泉水からのタイムスベクトル

1) Hashimoto， Sakai : J.Radioanal.Nucl.Chem.Articles， 印制中.

2)橋本、増村、高橋、外林:Radioisotopes， 31， 331-337(1982). 
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Faculty of Science， Niigata University， 
Tetsuo HASH工MOTO，Tomoaki KUBOTA， Masafumi NONAKA， 
Ayako HABIRO and Yuji SAKA工
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液シンによる ZZZRn濃度の直接測定1C06 

1. 水中の ZZZRnはトルエンやキシレンのシシチレーターに抽出後，液体シンチレーショ

ンカウンター (LSC)によって定量する方法が一般的であるが，操作や補正の煩雑な点.zzzRn 

の回収率の再現性などに問題があった.これらの点を解決することを考え，近年普及してきて

いる 100mlまでの大容量パイアルを使用できる低パックグラウンド仕様の LSCを使用して，

ZZZRnを含む試料水を前処理なしに乳化シンチレーターに混入後，マルチチャンネルアナライ

ザ(I1CA)を接続した LSCで測定する ZZZRn護度の直接測定法を検討した.

2. 測定装置は.1024チャンネルの刊CAを接続した低パックグラウンド仕様のLSC(Aloka.

LSC-LB1) .パーソナル・コンピェータ(PC-980Dから構成されている.試料水は，新調県内の

地すべり地等で地下水を採取した.採取した試料水は，酸素びんに気泡をたてないように静か

に取り，氷冷しながら低温下で速やかに実験室に持ち帰った.前処理なしの試料水50mlと液体

シンチレーター(Packard社のPico-FluorLLT)を50ml取り， 100mlのテフロンパイアルで混合

後，放射平衡に達するまで4時間以上.LSCの測定温度である約12'tの冷蔵庫内で放置したも

のを測定試料とした.測定時間は， 100秒-80.000秒の韓囲内であった.I1CAで測定したデー
タを PC-9801に転送後，計数・図化処理をおこなった.なお，実験に用いた試料水の電解質濃

度の範囲内では，測定に不都合な白濁・分離等の現象は見られなかった.

3. 測定の結果， Fig.lのような披高分布をもっ 2個の幅広いα線由来のスペクトルが得

られた.これらのピーク面積の壊変を追うと，半減期は 3.823日となり ZZZRnのそれと一致す

ることや ZZZRnを含むことが確認されている実験室内の大気を液体シンチレーターに吸引後，

測定すると同様なエネルギーをもっピークが出現することから，これらのピークは ZZZRnとそ

の娘核種ZJ8po， Z I4pO eこ由来することがわかっ

た.液体シンチレーション法による α放射体の

計数効率はほぼ100%であることが知られている

ので，パックグラウンドを差し引いたピーク面

積から試料水中の ZZZRn濃度をただちに求める

ことカtできる.

直接法では試料水を前処理なしで液体シンチ

レーターと混合するために，試料水の溶存成分

・着色や濁りによる種々のクエンチング(化学

クエンチング，色クエンチング等)によって測 g

定が不可能になることが考えられる.水自体が

弱いクエンチャーであることに着目し，合水量

を変化させて，測定に与えるクエンチングの影

口
。
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2・24

(新潟大・災害研，新調大・理怠 )0仲川隆夫・橋本哲夫率

ZIIRa ・'・・P.

2日BBB ISECJ L1VE TJME: 

2・・p。

512 

Cbaunel Numb・r
Fig.1液体シンチレーションスペクトルの例

新潟県長岡市蓬平地すベり地で採水
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響を調べた.クエンチングの程度は， β線による寄与を除いたαスペクトル (1'(ックグラウン

ドを含む}の重心チャンネルで表した.Fig. 2'こ含水量とスペクトルの重心の関係を示す.含

水量の増加に伴って重心は低エネルギー側へシフトし，含水量との聞に一次の相聞が認められ

る.しかし， LSC-MCAシステムによるα放射体の定

量では，クエンチングを起こした試料についてもス

ペクトル上でピークの全面積が得られる限り測定が

可能であるという利点を持っている.これまでに測

定をおこなった範聞内では，クエンチングのために

測定不能となった例を経験していない.

また， Fig.2の測定例では，同一地点の地下水を

別々の酸素ピンに入れて持ち婦ったものについて，

それぞれ異なった含水量で測定試料を作成した.採

水時4こ換算した ZZZRn濃度は互いに一致しており，

本法の再現性の良さを示している.Fig.3 ，こ，印刷

の試料水を直接法で測定した場合の測定誤差(ZZZRn

濃度の相対誤差)と測定時間との関係を示す.100 
分測定の場合， 20pCi!1の ZZZRn濃度を相対誤差5%

以下で測定可能なことがわかる.さらに，直接法の

検出限界をα放射体を含まないパックグラウン

ド氷を測定した時の計数誤差(311)から算出す

ると，試料水50mlで 100分測定の場合約2pCi/l 1聞

となり，この時の相対誤差は約 12%である. 国

4. 直接法の利点は，従来のトルエン等を
用いる抽出法での操作の煩雑さと ZZZRn回収率 却

の問題を解決すること， MCAを用いるために ，. 

ch・""・8
"。

1I7pCill(l‘1守.，

". 

". 

". 

". 

'" .. 

U"fUIIII 

-・.~初・・e

115pCIII{I.32"1.. 

II1，Cllln.目、，

"'pCllll1.l.、，

句 "
Wot.r"・lum・(1711'

Fig.2含水量とスペクトルの重心の関係
100分測定.謀水時に換算した濃度と

相対誤差(%表示)を示す.

100 ヨ瑚 笥施 100 pCiH 

ZZZRnやその娘核種以外のα放射体の混入をチ

エックでき，測定結果の信頼性を向上できるこ

とにある.直接法の欠点である試料水の電解質

濃度，着色や濁りの問題については，実験をお

こなった範囲内の試料水では測定可能であった

ことから，多くの天然水について直接法の適用

が期待できる.

Fig.3測定時間と測定誤差の関係印刷の

試料水を測定した場合

DIRECT DETERMINATION OF 222Rn CONCENTRATIONS IN NATURAL WATERS USING LIQUID 

SCINTILLATION COUNTING TECHNIQUE 

Resear、chInstitute for Hazards in Snowy Areas， Niigata Univer司 ty，Takao NAKAGAWA， 

Faculty of Science， Niigata Univer、sity，Tetsuo HASHIMOTO 
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1C08 ICP-MSによる生体試料中のTh-232、U-238の定量について
(放射線医学総合研究所) 五十嵐康人、河村 日佐男、白石久ニ雄

〈丸文株式会社〉 高久雄一

1~ はじめ隠 ICP質量分析法は、検出限界が低いこと、測定が簡便で迅速であることから、応

用が急速に拡がりつつある。本法では複雑なスベクトルの重畳による妨害はなく、主なバックグ

ラウンド質量ピークは100a.m・u以下に存在するので、重元素の定量に特に有利である。当グルー

プでは、放射線影響の観点から、人体・食品試料中の放射性核種の分析を行ってきており、 Th・

232ゃい238のような長半減期核種への本法の適用を検討してきた。本法では極低レベルのThやU

を容易に測定できるが、他の元素がある濃度以上で混在すると、シグ、ナル強度の増大や抑制が生

じる(マトリクス効果)。これについては、なお不明な点が多い。これらの点、を踏まえて本研究

では、内標準法、分離法等を検討し、生体試料中のTh-232、い238を定量した。

2;装置・試料装置は、VGI sotopes P I asma Quad PO.2 P I usを用いた。試料は、米国NBSSRM 
生物試料、国立公害研CR門生物試料と所内標準 (HumanBone)である。試料は乾式灰化後、高純

度硝酸(多摩化学 TPAA咽 100)等で湿式分解を加え溶液化し、適宜希釈して用いた。測定に際し

ては、 1門硝酸溶液とした。

3~ i持標準3看護的選定 Th，Uと類似した挙動を示す元棄を知る為、種々の希釈段階のNBSHuman 
Lun8I容液にIn，Tb，Ho，TI，Bi，Th及びUを添加して連続測定を行い、各々のシグナル強度の時間変
動を観測した。結果のー部をFig.lに示す。マトリクス濃度が低い溶液では、時間経過に伴いシ

グナル強度が上昇する傾向があり、質量依存性があるように思われる。 1000ppmの濃度の試料で

は、サンプリングコーン等ヘマトリクス元素が沈着して、目詰まり現象が発生し、シグナルが劇

的に減少した。 Fig.2にTh，Uと各元素のシグナル比の時間変化の典型例を示す。比は、 Th.Uのい
ずれについても増加傾向を示したが、その割合は質量に反比例した。 TI，Biの強度比は変動が小
さく、 Th，Uとよく似た挙動をとることがわかった。以上の結果より、 Th，Uに質量の近いTIまたは
引を内標準とし補正を行うのが適当と結論された。

4<内標準法はよる生物試料中のT:fiぷ232W同238必定量 TIおよびBiを、標準試料、各測定試料に
lOOppb添加して、Th・232，U-238の定量を行った。測定時間は約1分間で2ないし3回の繰り返し
測定を行った。 Tablelに、 TIまたはBiで内標準補正を行って得られた定量値を示す。 TI.Biによ

る定量値はお互いに良く一致しており、また文献値とも一致する。従って、本法は生物試料の分

析に充分応用できる。

5;，{オシ交換分離を用いた測定等 Human Lung， Human Boneについてマトリクス元棄を硝酸ー
メタノールあるいは塩酸ーメタノール系を用いた陰イオン交換法で除去し、 Th.Uの定量を試みた。

硝酸系でThが、塩酸系でUが捕集される。本法では鉄が混入してくるが、内標準のTI.Biのシゲ

ナル強度ををモニターした結果ではマトリクス効果は認められなかった。但し、回収率の点でま

だ問題があり検討を要する。この他に、標準添加法による定量、 α線スベクトロメト 1)-による

定量法との比較を現在検討している。

いがらしやすひと、かわむらひさお、しらいしくにお、たかくゅういち

。。
ヮ，



A In-l時
ロ1b-1S9
V 1恰..1653M由81・2由

.. 
側
同

';' 180 
E 
S -。-E 
1; 150 . 
E 
M 

E . 
主-~ 120 

(b) Human lung 1000ppmi U-238 

90 

210 

問

。

O

U

5

2

 

白

t

y

A

ポ

-
-
n
N
'
E
-
E
』。
z

・』hs
・g・-z--h，ga--E

(a) Human'Lung 2SOppm 

持F
2?にi盟

150 

140 

m

m

柑

-
d酢

w

、z--wg

・'z-.‘，Z
E
-
E

.. 
>. 70 ・4
" E 
]1 601 . 
> -'ii 50 
E 

40 

90 
10 15 20 

M・asurementnumber 
Fig・1Time variation of signal intensity Fig. 2 Time variation of signal intensity ratio; 

(a) Th-232/M (b) U田 238/M(M is the element tested) 

25 5 10 15 20 

M・asur.m・ntnumber 
2S 

30 

20 

Table 1 Th-232 and U-238 concentrations in biological samples 
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1C09 TMAH分解法を用いた生体試料中のヨウ素の放射化分析

発
(都立大・理、多摩化学工業 ) 0海老原 充、篠永妙子、中原弘道、

清水俊平決、長連英様、村上悠紀雄持

はじめに

L'l.q 1は原子力発電所等の原子力利用施設から大気中に放出される代表的な放射性核種である。
その半減期が1.6X 10 7 年と長いために、徐徐にではあるが I~~ 1の量は地球規模で確実に増加し
ていると指摘されている。一度大気中に放出された 1~1 1は地上に降下し、長い年月とともに地上
の安定ヨウ素と同ーの地球化学的挙動をとるに至る。そしてその一部は食物連鎖から人休に摂取さ

1':1.9 r I_ れ、主として甲状腺に蓄積される。 1，;:よる体内被曝を正しく評価するためには、環境試料や

生体試料中の山91の比放射能を知る必要がある。 L:211の比放射能を求めるためには、 12.91の

放射能測定に加えて、安定ヨウ素を正確に定量する必要がある。

ヨウ素の分析法としては、重量分析法、容量分析法、比色分析法、イオン電極法等、これまで多

くの方法が報告されてきた。しかしヨウ素含有量の小さい試料の分析にはこれらの方法は適さず、

中性子放射化分析法がほとんど唯一の分析法として利用されている。ヨウ素の安定核種は 1271の

みであり、熱中性子吸収断面積(6.2パーン)に比べて熱外中性子に対して大きな共鳴積分値(150パ

ーン)を持つ。従って、非破壊分析(INAA)においても、たとえばカドミウムなどの熱中性子フィル

ターを用いて試科を照射することにより、ヨウ素の検出限界を下げることが可能となる。

本研究においては、まずいくつかの生体標準試料についてINAA法によりヨウ素の定量を行なった。

この際、カドミウム・フィルタ を用いる場合と、用いない場合の両方を試み、定量値や誤差等を

比較した。次いで、前濃縮法と INAA法を併用した生休試料中の微量ヨウ素の定量法を開発すベく、

種々の検討を行なった。前濃縮法では試料の分解が重要な操作となる。試料、特に生休試料の分解

法としては酸とアルカリによる方法が用いられるが、ヨウ素などの揮発性の高い元素を分析する場

合、酸による分解は目的元素の揮散の可能性があり、適さない。アルカリを用いて分解する方法で

はこの様な可能性は小さいとされるが、アルカリ融剤を用いて溶融する方法では開放系で加熱する

必要があり、揮散の可能性については常に留意する必要がある。本研究ではアルカリ溶融の代りに、

アルカリで温浸分解する方法を用いた。使用した試薬は多摩化学工業(株)の高純度四メチル水酸

化アンモニウム (TetramethylammoniumHydroxide.以下THAHと略記する)で、常温での分解のほか、

閉鎖系で加熱する、いわゆる加圧分解法についてもヨウ素の揮散という観点から検討した。

非破壊中性子放射化分析(1 N AA) 

国立公害研究所で調製・配布されている環境標準試料のうち、ムラサキイガイ (mussel)、ホンダ

ワラ(sargasso)についてそのヨウ素含有量をINAA法により求めた。量を変えた3種類の試料をそれ

ぞれ作製し、標準試料とともにカドミウム・キャプセルに入れ、立教大学原子力研究所のTRIGA11 

えびはら みつる、 しのながたえこ、 なかはら ひろみち、 しみず しゅんぺい、

ちょう つらひで、 むらかみゆきお
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型原子炉のF孔(熱中性子束=1.5x

10・?cm-2.sec -1)で2---ラ分間照射し
た。分析結果の一部を表1に示す。表

1ではヨウ素の定量値のほか、計測誤

差(1σ)、文献値も併せて示した。

両試料とも得られた定量値の再現性は

高く、それぞれの平均値はともに文献

値と良い一致を示した。本実験結果よ

り、数ppm程度のヨウ素含有量をもっ試料についてはカドミウム・フィルターを用いるINAA法によF

り十分定量可能であると考えられる。

TMAH分解法に伴うヨウ素の搬散の検討

ヨウ素の放射性トレ サ一則 1(半減期:8.04d)を用いて、 THAH試薬による生体試料分解時の

ヨウ素の揮散について検討した。

試料(ムラサキイガイ)100mgを

テアロン製分解容器にとり、 THAH

試薬2mlと約10000BQの無担体

』予I1を加え、分解時間と分解温度

を変化させて、ヨウ素の揮散の程

度を調べた。実験条件、及び結果

を表2に示す。表2で明らかなよ

うに、今回試みたずれの実験条件

下でもヨウ素の揮散は認められず、ホ r.t. 

THAH試薬の有効性が確かめられた。

前濃縮法と NAA法による生体試料中の微量ヨウ素の定量

THAIIによる試料の分解、溶媒抽出によるヨウ素の前濃縮と NAA法を組合わせた生体試料中の微

量ヨウ素の定量法を開発すべく、種々の検討を加えた.実験法の概略は以下の通りである:試料分

解後、硝離で plll-2にし、亜硫酸ナトリウムを加えて短時間振りまぜる。次いで亜硝酸ナトリウム

とベンゼンを加え、有機層にヨウ素を抽出する。水層を棄て、有機層に亜硫酸水素アンモニウム水

を加え、ヨウ素を水層に逆抽出する。水層の一部をとり.NAA法によりヨウ素を定量する。前濃縮

段階でのヨウ素の損失は予め既知量の無担体削 Iを加えることにより補正する.現段階ではベン

ゼン層へのヨウ素の抽出率が約10%と小さく、定量値を求めるに至っていない。定量的な抽出が実

現できるよう、各段階での実験条件を詳細に検討中である。
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正i生i三

浄水主主胤少とすゐ安昼食室森ittt句放射性経j舎の昨本
一ーヒくに放射ノト生Ruをす，¥:;'~亡して一一
(芳夫草剤)

o表利 J 夫F 今サ婚主 A、有rJ主宰タメE答品。

Rl安身官室からの放射十持却をは，通学I ì疑本監尿処裡 1: よワ放射能q腕ある υ l~1，白減
4じが行われる。 し拘‘し，滋射性ル千 Z ヴ久世t・'*器れT いゐとし lずし1'1'凝集5t殿~J決咋 l二子支
ゐ場企〆あ'l， /ilヨ島知碍上の問題'c1jゥていゐ。点差燦・料再処碑r::おいても浜穿戒厳処"tt急
の{白レぺ Jレ湾側，~線対 (t. れれるが射能の主 ~I# I手ルチユ刊で州最も仰いこれ、
殺稚kしておられてνゐ。
;f安駿で・(J，浄水主主肉、女川す争安駿室局在来hメ支射't蛾?を， ヒ<:1": )レテニウムのl..1L躍
E目的としτ11，&免法による際主如来を殺討lf-:. 
茎互主
放射性ルチユケム:十レーす一安験lご(;1:10ιRu句温化物p ユトロジルニトラトおよ Vニ

トロ三/】レユトロ化合物(ぜれをれp 10b日いークロロy lobR4No-ニトラトJ;‘よ lJ"(ob RuMO-ニト

口で表す)芭合商して聞いた。

話封丞盆:浄水，t'J. ff浄ホ主主財づかどする安易安芸恋決喜岡ν士。安易安室庭決(J.主文民河邦

珂2是主rft:おtfゐも句てコ方式射性核穆l'L -'( 103Ru.， N7Cb， 85-，$r， 併門叫 1，0ゐ("t:o)
箸が， またJ 少量の曲名，ア Jレタ 7 等の言42宗教，涜制~も含ミH~τ ぉ'l pH ，i ，3-つう1/7/1-生で‘
ある。浄注生物主調官前およが剃青俸のもの(1.ついても殺討した.

強重盛:イí!";:/支持樹"~，非イ才、/性樹脂F キレート;ttt陥p 活性炭，昆豆長の叱 7エ
ロシアンlt.室鳥れ村11L t-:.陰イオンえ撲樹脂(例主 If，. 7~ ロシアシイドッケlレー隠イズン支持
樹rJt"I手"(IIi， ft)R"で‘表す)宮市い作。手T三p キイオン性樹si(XA D )にズキ三/ンさ
?卒加すみj杭ま 1-:ついてもネ安討を育IJz. (-:. . 
必盈玄監:試料;評議 /0'" /.50 1111. I'!. ~7告伴 0./ 'V /.タ2をがえ孫7尋必:ι。試料1$決K
M 振とう絡め赫担あるい 1t oj}.，h，l:fの才f知的測定しτ働者:在中め作。
盆基
実身質主権?者守の放射性殺種の吸J~ :泰1，こ24-時間採ヒう1患の各移松長体ヘ 0)!J.&~古示す。
をあドザの核物仕技種l:t， ぞれ吃'れの化学的性管あい‘ i字組昼時間等によ-1イオン形I ~IF 
イズ γ巧あい・(;f1"機態1:'(*丘するこピ州知4れていゐ。υ-t事政で(司いた序在来の喝をト1:，手
~0~品ι主化するので" 存在.:jI;'態 l~ Jづ一待機t!:"(fることド %L~ れp 吸着句:1"-'1 
も殺稚1:J. 1/和主のtf7b惚められt-:.• 
@P易およ V陰イ才ン受持崩踊への松治 tJ:いずれの殺稚も一羽詰 I~ イ白 υ ハ点在決守のよあ易及
が・奇〈イズン女手妻板売がゐ・きえられるた抑 t寿之 Gれら.
@) ~r イ耳ン性紺師 (XAD-1) へ骨吸着も一羽生(:ふき IJI. X4D樹脂({-水T句有機・初マ有1張、診
の室メ弘元本主税売する体もてあるが‘亭安駿の条件下で 1J=:};知性殺殺の有Z決算への移行がノタ
ヤぃドめと芳ミ 4れゐ.レ命、 l〆J オ守シンき#存させゐ t句I).}音性(J:埼えする。 ヒ<1-:' 211.， 

あドりかずお い寺ωきよよ とべ?なき・たく ぎ作ぷItんすす
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什牝が‘定量的I~ 11t!}看3れゐようになる，
@;急性没の場企;化学吸着f 殺端的句史10，11万二及たp 有機針'}tの降水的被.;t， 4者P会イ才
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1C12 

1. はじめに

王寝苦寛章式米斗ヰコ佼〉ラニクネーチウよλ-9 9 

(九環協、 ORNL*、九大・理日)0馬田敏幸、松岡信明、白石直典、
百島則幸¥高島良正日

43番元素テクネチウムは天然に安定同位体の存在しない数少ない元素であり、質量数

90~ 110の放射性同位体が存在する。 Tcの同位体で質量数の大きなものは、ウラン、プ

ルトニウムの核分裂によって生成され、熱中性子による 235Uの核分裂では 99Tcの核分

裂収率は 6.14%であり、 1:17C S (5.94%)、90S r (5.90%)等とともに最も隼成率の

高い核種の一つである。

!l9T  cは2:IIIUの天然における自発核分裂、核実験、原子炉運転、使用済み核燃料の再

処理及び!)!)'"Tcの医学利用等によって環境に放出されているが、半減期が2.13X105年と

非常に長いので環境中に放出されると長期間の滞留・蓄積が懸念される。

日本における原子力施設は海岸の近くに立地し、又、日本人は海産生物に食料の多くを

頼っている。したがって、本格的な核燃料サイクルの稼働に先立って、現時点での海洋環

境中の !)9Tc濃度を把握しておく必要がある。

本研究では、海水及び海藻中の99Tcと137CSの分析を試みた。

2.実験
2-1 海水中の 99Tc、137CSの分析

海岸の海水280Qについて図-1に示す方法に従って 99Tcを分析した。 1:l7C S は図-1

の硫化物沈殿のろ液にリンモリブデン酸アンモニウムを加え3時間捜持した後、沈殿物を

集め乾燥後Ge(Li)半導体検出器で測定した。

2-2 海藻中の 99Tc、137CSの分析

海藻は潮間帯に生息しているものを手で採取し、その場所の海水で軽く洗い水をよく切

った後実験室に持ち帰り、 105'Cで乾燥後450'Cで灰化した。この灰化試料2kg生相当を分

取して図ー1の方法で99Tcを分析した。 137CSは灰化試料を容器に詰めGe(Li)半

導体検出器で測定した。

3.結果
海水中の 99Tcと137C Sの濃度及び放射能比を表-1に示す。海水 Iは福井県沿岸の日

本海で、又海水Eは九州一円の海岸で採取した試料である。 99Tcは20試料のうち8試料

で計数誤差以上の計数が認められたので乙れを有意の放射能とした。海水 IとEを比較し

でも 99Tcの濃度に有意な差は認められない。 8試料の濃度は0.5-2.2X10-3pCi/tで平均値

は1.41XlO-3pC i/ iであった。この値はHolmら1)が1983年に第一鉄・第二鉄共沈法で分析し
たバルト海の海水の値1.84XlO-3pCi/ tに近い。
一方 137CSの濃度はO.07-0. 14pCi/iで平均値は0.10pCi/iであり、乙れはわが国の海水
中の一般的な濃度である。

99T  C/137C S放射能比はO.01~0. 03が得られた。乙れはバルト海の値4-5XlO-3よりや
や大きい。このことについては今後99Tcと137C Sの海洋でのスキャベンジ効果と合わ

うまたとしゆき、まつおかのぶあき、しらいしなおすけ、

ももしまのりゆき、たかしまよしまさ
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せて検討していく必要がある。

今回分析に供した海藻は佐賀県玄海町で採取したホンダワラで褐藻類の一種である。

O.33pCi/附の 99Tcが検出されたが 137CSは検出されなかった。佐賀県玄海町の海水中

9T  c濃度を使ってホンダワラの99T c濃縮係数を求めると183が得られた。
他の海藻についても現在分析中である。

』-r.."叫剖rllcn!(500・in)
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1C13 加速器質量分析法を用いた長寿命放射性核種14Cの測定
一火山ガス中の14C/12Cの測定一

〈共立薬大、東大核研1)、東大原総セ2)、東大理引、都立大理4)) 

0吉川英樹、今村峯雄1¥小林紘一2)、吉田邦夫引、中原弘道4) 

〈はじめに) 東京大学原子力総合センターのタンデム加速器では、地球化学・宇宙

化学・考古学試料中の1日Be.14C・26A 1についての測定が定常的に行えるように

なった。 14Cの測定に関しては、蒸焼き法により調製した試料で検出感度14C/12C

比で3xl0-16以下〈年代換算で約 67000年〉再現性 2%を得ている。 しかし C02ガ

スの状態を経る化学処理を必要とする C02ガス試料、炭酸塩試料においては、現代

の炭素("現代炭素")の混入の問題が深刻である 1)2)0 C02ガスを経る試料処

理の各過程での"現代炭素"による汚染を検討し、改良した結果14C/12C比で

2xl0-15になった。 天然のガス試料で14Cの少ないと思われる火山ガスについて測

定してみた。

〈試料処理法〉 フィールドにおいて火山ガスのサンプルは真空採気びん中のNaoHに
より固定され、実験室に持ち帰ってくる。 同操作により採取可能なCの量は、代表

的な火山ガス (99%:水蒸気、 006%:C02)で考えると 60-70  mgである。

このように微量なサンプルに対しで、加速器質量分析法 (AMS)では、 1個のター

ゲットを作るのに最低 1mgのCを必要とし、化学処理での取扱を考えると約 10 rngの

.Cがあれば十分なので同法の適用が可能である。 アルカリ及び真空採気びんの調製

は真空グロープボックスを用いて窒素雰囲気下で行い、空気(現代炭素〉の混入を防

止した。

アルカリからの C02の回収は1+1硫酸を直接加えることのより C02 を発生させ

る。 他の酸性ガス、水分との分離、空気の混入を防止するために、同操作は真空ラ

インを用いて行われ、コールドトラップ操作により C02 を精製する。 C02 は7

5 O.Cの高温下でMgと反応させアモルブアス炭素に還元する。 最終的にターゲツ

トはアモルファス炭素に銀の粉末をパインダーとして重量比 1: 2で混合し、銅のコ

ーンに詰め用いる。

〈実験結果〉 上記試料処理過程での各段階における"現代炭素"の混入経路を調べ

る目的で、まず各試薬中に含まれる 14Cの測定を行うことにした。 Mgについては

前回報告した1)炭素含有量の少ないものを用いることにした。 銀は14C含有量の少

ない試料を用いて比較し、入手できた製造元の異なる 2種類の銀の粉末を用いた。

各々の14C測定の結果 O. 44%と0.06%(現代炭素混入率〉であったので後者

を選択した。一方、器具の洗浄に用いる有機溶媒と、真空ラインの回転ポンプのオイ

ルについても14C 測定を行った。 有機溶媒としてはアセトン、四塩化炭素、トルヱ

ンをテストした。 これら試料は有機バインダーを含まない硝子繊維;戸紙を用いて、

空気中で不完全燃焼させ得られたすすを捕集しサンプルとした。 結果を次の頁に示

す。 アセトン、四塩化炭素については現代炭素が混入する可能性があるが、風乾後、

よしかわひでき、いまむらみねお、こばやしこういち、よしだくにお、なかはらひろみち
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どのくらい残留するかは不明なので明らかにはできないが、洗揮の最終段階ではなる

べく蒸留水を使用する事にした。

以上の実験の後、石灰岩〈推定年代:約3億年〉を用いて C02ガスを発生させ試料

処理過程全体での測定下限を求めた結果(14C/I 2 C)s /(14 C/I 2 C)m =0. 0017::t 0.004， 
(s:sample， m:modern) 

ili努オイルli223iij!?jt;: 3qBali83 
であった。 これは

14C/12C比では、

2xl0-15になる。

左に本邦での代表 と

的な火山ガス中に含 u 1.0 

有する14Cの測定結 i 
司

果を示した。 2 
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1C14 隠世主義における王景毛発トリチウムのZ持異'1生
(鹿環セ、九大・理*)0今村博香四反田昭二下薗清香福田大三郎

*高島良正

(はじめに)

南西諸島において河川水，海水を採取し，そのトリチウム濃度を調査した。得られた測定結果と

それに基づく離島における環境トリチウムの特異性について報告する。

(調査方法)

河川Jj(， 海水の採取は， 1986年11月及び1987年 8月から 9月の晴れた日に行った。試料の採取地
点を図.Hこ示す。 10の島々において，河川水は12河川について，その上流と下流の計24か所，海水

は11か所で試料を採取しトリチウム濃度を調べた。海水については陸水の混入を調べるため硝酸銀

滴定法により塩化物イオン濃度を求めた。 トリ

チウム濃度の測定は液体シンチレーションカウ

ンター(AlokaLSC-Lsl)で行った。

(結果と考察)

表.Hこ河川水中のトリチウム濃度を示す。河
川水中のトリチウム濃度は 7.7"'32.5pCi! R-の
範囲で，平均16.OpCi! R-であった。この表から
河川水中のトリチウム濃度は大きな流域面積を

もっ河川では，高い値を示し，小さな流域面積

をもっ河川ではj fn;い値を示す傾向にあること

がわかる。例えば，流域面積23knl以上の河川で
は， トリチウム濃度は平均約19pCi!R-であり流

域面積が20knl以下の河川では， トリチウム濃度

は平均約13pCi/ R-である。流域面積の大きい

楳取地点採取年

81 橿手島 A:1袋路軍

82 屋久島 8:1甥7年

A3 申ノS

A4 奄美大島

B5 徳之島

A86 沖縄島

A7 宮古島

88 石垣島

89 西褒島

A 10 与加国島

A 10 
89 b 

• or1 A7 
88 1260 

143JJ 
トーv

Q'.1 
b 
85 

~86 

。I関
、ーーーーー~‘
t. 

26。

130。

図.1 試料採取地点

河川でトリチウム濃度が高くなっているのは，過去の高いトリチウム濃度の水を含む地下水が，混

入してきているためと考えられる。しかし，屋久島や西表島の流域面積の大きな河川水中のトリチ

ウム濃度が低い値を示しているのは，表.1に示したように降水量が他の島に比べて著しく多く，低

いトリチウムレベルの降水の河川への直接流入や，降水による地下水の押し出し効果が高し河川

に流れ出る地下水のトリチウム濃度が，すでにかなり低いレベルに落ちていることから来ると解釈

される。また，これらの河川の上流と下流では， トリチウム濃度の有為な差は見られなかった。

表.2 に海水中のトリチウム濃度及び塩化物イオシ濃度を示す。塩化物イオン濃度は通常の海水
レベルであり陸水の混入は見られないので， トリチウム濃度はこの海域を代表していると考えられ

る。海水中のトリチウム濃度は， 4.0 "'14. 4pCi! R-で平均 8.7pCi! .eであった。この植は，太平洋

いまむらひろか、したんだしょうじ、しもぞのせいか、ふくだだいざぶろう、たかしまよしまさ
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中心部表面海水中のトリチウム濃度に近く，四面海に固まれた小さな離島の沿岸海域のトリチウム

濃度に及ぼす陸水の影響は，小さいことを示す。

離島の河川氷及ひー海水中のトリチウム濃度は，表.1，表.2の1982年文は1983年の全国平均データ

と比較すると河川水で31%，海水で43%となってお
表.1 河川!水中のトリチウム濃度

り減衰を考慮しても低い値を示していることがわ

かる。また，河川水中のトリチウム濃度に比べて

海水中のトリチウム濃度は低く，採取地点聞の濃

度差は小さい。

(まとめ)

南西諸島における海水中，河川水中のトリチウ

ム濃度は，日本各地のそれと比べて低かった。ま

た海水中のトリチウム濃度は河川水中のそれより

も低く採取地点聞の濃度差が小さかった。大きな

流域面積をもっ河川では，小さな流域面積をもっ

河川より， トリチウム濃度が，高い傾向にあった。

表.2海水中のトリチウム濃度

提 肱 地 点 湿度 (pCilf) A B c 

宮之膚JII("下浪} 14.0::1:5.1" 
屋久島 13.8 63 1電 3514 

宮';Zj官)IIU:浪】 13.6土5.0

浦内)1( (下涜} 16.5::1:6.1 
西表島 16.8 54 19 2323 

諸内)1( (上i.t) 17.0::1:5.2 

比割)1( (下掠} 32.5:!:6.1 
沖縄晶 22.0 回 18 l釘g

比甜)1( (上流} 11.4::1:6.2 

侵思/11 (下誌} 12.2土5.8
奄美大島 19.6 4s 15 1839 

役臆)If (上抱} 26.9:!:6.1 

教事!神)11("下掠} 20.1:t5.2 
箆之島 22.3 34 13 1230 

教事!神川仕淀』 23.9:!:5.2 

大井川{下槍} 18.8:!:5.2 
沖縄島 18.1 幻 11 1579 

大井川{上波} 17.3:1:5.1 

源河)If (下施} 10.5:!:5.0 
沖縄島 9.3 初 13 1釘9

源河)1( (上流} 8.1::1:5.8 

大JlI回)I(("f浪} 25.8:1:5.1 
種子島 24.5 ー ー 1731 

大JlI回111(上流} 23.2:!:5.2 

大 }II (下流} 12.0:!:6.0 
中ノ島 11.3 ー ー ー

大 }II (上流} 10.6土6.0

名措置)If (下浪} 13.3:1:6.1 
石垣島 13.1 ー ー 1496 

名蔵)If (上流) 12.8:1:6.0 

咲回}II (下流} 7.7::1:5.8 
宮古島 9.4 ー 1663 

咲a/ll (上浪} 11.1土6.2

国原)If (下流} 10.7土6.1
与藤田島 12.1 ー ー l幻4

国原}II(上流) 13.5:1:6.1 

平 均 16.0:1:6.5" 

全国平均(1犯2年)" 51.5土11.8

A 掠h書面積 {凶】
B 線路延長 (m) 
C 雨量:1986年{闘}
ー はデータなし.(A.Bについては浪路延長が.10ka未潰のため}
1) : It数鼠差
2) : 1lIi:ll偏差
3) : H.no岡崎i闘 .tal:J.Radloanal.H‘Jcl.Che圃.Letten.104/3/141・
150/!甥61

O:取地点 ト甲子守A(pCi/l) Cr(g/l) 

中ノ島 十島村 4.0 :1:6.0 " 18.9 

奄美大島 損戸内町 8.3 :!:5.9 19.3 

沖縄島 糸満市 10.4 :!:5.8 20.0 

宮古島 城辺町 7.4 :!:5.7 19.3 

与那国A 与那国町 12.9 :!:5.8 19.3 

屋久島 上屋久町 8.5 :!:6.0 18.8 

績子島 中種子町 4.0 :!:6.0 19.0 

徳之島 徳之島町 5.9土6.1 19.3 

沖縄島 名護市 10.4 :1:5.9 19.5 

石垣島 石垣市 14.4 :!:6.1 19.0 

西表島 竹宮町 9.5 :!:5.9 19.5 

平 均 8.7 :!:3.3別 19.2 

全国平均(1982年)'> 初.2:1:3.4 

全国平均(1鉛3年)叫 19.3 :1:5.6 

1):計数摂差
2) :領準偏差
3) : N.目。moshi剛aet al:J.Radioanal.Nucl.Chem.Letters. 
104/3/141.150/1986 
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