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P圃 01 波形弁別法による液体α放射能インラインモニターの開発

(原研)0臼田重和、 三原明、 阿部仁

1.序論

溶液中のα線の飛程はせいぜい数十μmで・あり、そのエネルギースペクトルはかなり歪む。そのた

め、液体中のα放射能のみを計測することは容易ではない。通常、試料溶液と有機シンチレータを混

合して液体シンチレーションカウンターを用いて測定する。その他、液滴文は液膜を至近距離からSi

検出器を用いて測定する方法、ガラス又はプラスチックシンチレータを用いて試料溶液と接触させて

測定する方法等も開発されてきた。しかし、 β ・γ放射能が共存する場合、いずれも満足できる方法

とはいいがたい。高速中性子とγ線を区別するために開発されたn-γ波形弁別法は、液体シンチレ

ータを用いたα線と β(γ)線の弁別測定にも応用され、液体中のα放射能のみの計測が可能になった.

しかし、この方法を用いてインライン的に測定する場合、試料溶液は液体シンチレータと混合しなけ

ればならず、不都合なことが多い。

筆者らは、波形弁別が得られる国体シンチレータを用いて、液体中のα放射能のみをβ(γ)放射能

と区別して計測する方法を検討している。 本発表では、 CsI(Tl)シンチレータを用いて、ウラン溶液

の時間スペクトルを測定し、液体中のα放射能のみを計測した結果及びインラインモニタとして実用

する場合の見通しについて述べる。

2.測定システム

液体中のα放射能をインライン的に測定

するために作製したフローセルの断面図を

Fig.1に示す。溶液は中央のステンレス管

(φ 1/16' )から入り、ステンレスセルに

螺旋状に掘った溝と CsI(Tl)シンチレータ

の聞を流れ、外側のステンレス管から出る。

CsI結晶は潮解性を有するため、金蒸着し

た薄いマイラー膜を液とシンチレータの聞

にもうけ、 CsI(Tl)シンチレータが溶出し

ないよう工夫した。また、 β ・γ線の検出

効率を抑えるため、シンチレータはアクリ
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F ig.1 Cross section of floil cell ass句ibly.

ル製のライトガイドに光学接着剤(NE581)で固定し、できるだけ薄いものを調製した。金蒸着マイラ

ー膜を貫通した溶液中のα線は、 CsI(Tl)シンチレータを発光させ、その蛍光はライトガイドからフ

ォトマル (PMT)に導入される。

液体中のα放射能の測定システムをFig.2に示す。フローセル、 PMT及びプリアンプを内蔵したプロ

ープからの信号は、マルチモードアンプ (MHA)に入力される。 MHAで増幅されたパルスは、ライズタ

うすだしげかず、みはらあきら、あべひとし
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イムコンパー夕刊TC)により立上り時間別に波形を弁別する。 α及びβ(γ)領域に調整した2台の

シングルチャンネルアナライザー (SCA)の出力は、マルチチャンネルスケーリング (MCS)モードで

測定するためマルチチャンネルアナライザー (MCA)に入力する。即ち、それぞれの事象数の経時変

化を検知することができる。同時に、 RTC及びMHAからの出力をパルス波高分析 (PHA)モードでMCAに

入力することにより、時間スペクトル及びエネルギースペクトルも測定することができる。

Fig.2 B.l融 diagramof in-line醐lItorsys凶 Ifor grossα 飢dβ(1') acti vi ties in liquid. 

3.結果及び考察

まず、フローセルを取外した状態で、ウラン及び 137CS等の固体線源を用いて、 α線と β(γ)線が

弁別できる時間スペクトルが得られるかを調べた。 CsI(Tl)シンチレータを使用すると α線と β(γ)

線を弁別することができ、その分解能 (Fi即reof merit: FOM)は2.25であった。しかし、 β(γ)線

がかなり多量存在すると、 α領域への涜れ込みが生じる。この場合、 β(γ)事象の一定の割合がα領

域に寄与すると仮定し、 β(γ)放射能サプストラクターを設け、 β(γ)寄与分を補正できる測定シス

テムとした (Fig.2点線参照)0 次に、ステンレス

フローセルを用いてウラン溶液を測定試料とした時

間スペクトルを求めた。 Fig.3は、 111gnatU/lの30

%TBP-n.ドデカンを試料溶液とし、外部から137CS線

源でβ(γ)線の寄与分を加えた場合の時間スペクト

ルを示すo FOMは1.9であり、液体中のα線とβ(γ)

線が弁別できることを確認した。即ち、フローセル

に試料を送捜し、連続的に液体中のα放射能を計測

することによりインラインモニターとしての機能を

発揮できる.しかし、 CsI結晶は潮解性を有するの

で、金蒸着マイラー膜で包んでも長期使用は困難で

あると思われる。今後、膜の検討のほか、酸や有機

溶媒に強いシンチレータの検討も行う予定である。
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Fig.3 Rise time spectrum of 111 gn.'U/l in 30% 

TBP-n.dodecane and 137CS standard s∞rce. 

DEVELOPMENT OF IN-LINE MONITOR FORαACTIVITY IN LIQUID BY MEANS OF PULSE SHAPE 

DISCRIMINATION 
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P-02 銅フタロシアニンにおける“CuといCuのリテンションの同位体効果

(立教大原研，立教大一般，筑波大化)0松浦辰男，佐々木研一，荘司準

1.はじめに われわれは(0.γ)反応でつくられるホットアトムの反跳エネルギースペクトルを

捕獲γ線スペクトルのデータからモンテカルロ法で計算し，そのスペクトルを積分して得ら札る「

理論的リテンションーしきいエネルギーJの関係を使って実験から求めたリテンションの最低値か

ら「ホットアトムの出現エネルギーJを求めることを試み，すでに引CrやI03Ruの核種に適用して

もっともな値を得ている。本報では，“Cu(半減期12.7h)と“Cu(半減期5.1皿)について図に示す

ような反跳エネルギースペクトルが得られたので，銅フタロシアニン(CuPc.αおよびβ型)をタ

ーゲットとして，リテンションの同位体効果がこれから予想される傾向と一致して現れるか，また

出現エネルギーはどのような値になるか，ということを調べた。

L 塁壁 β-CuPcは市販の製品を界華精製したものを， α-CuPcはそのようにしてつくったβ型

結晶を潰硫酸にとかし再沈漉し乾燥させ，いずれも元素分析および粉末X韓国折法で純度をチェッ

クしたものを使用した.中性子照射は，田mgの試料を粉末のまま，またはこの量を冷漉硫酸3皿lに

洛かしたものを，種々の温度(室温，ドライアイス温度，液体窒素温度)で立教大原研トリガ炉の

F孔で2分間おこなった.照射後直ちに，粉末試料は少量の冷濃硫酸に溶かし.150 ......200 mlの氷

水で希釈してCuPcの沈澱をつくり，ヌッツェでF過して.iF液の一部とP紙上の洗澱とをパイアル

に取って.Ge(Li)-M日で“Cuと“Cuに起因するそれぞれ0.511および1.039MeVのγ線のピークを測

定し，照射直後の時点に外挿してリテンションを計茸した.

3.結果と考察得られた結果を表に示す。これからわかることは，

(1)“Cuは“Cuよりも常にリテンションが小さい。これは図の反跳エネルギースペクトルから予想

される傾向と一致する.

(2)国相の照射ではよく知られているようにβ型のリテンションはα型よりもかなり大きいが，そ

の場合も同位体効果が現れている。

(3)硫酸溶液の照射ではリテンションは， α，βいずれの型のリテンションもいちじるしく小さく

なり，数値をよく見ると α型のほうがβ型よりもリテンションはむしろ小さいくらいであるが，同

位体効果のほうは固相の場合同様α型のほうがβ型よりも大きく現れている。

(4)観察された最小のリテンション値(‘刈uと“Cuについてそれぞれ0.22%および0.28%)より出現

エネルギーを求めるとそれぞれ120eVと96eVという値になり，これはCr(acac)3 でスカベンジャー

を含むベンゼン溶液の室温のデータから51Crについて求められた16eVという値よりかなり大きい。

この理由として，①リガンドの大きさや構造の効果，②“Cuと“Cuについての反跳エネルギースペ

クトルがまだ不正確なこと.などが考えられる。

まつうらたつお，ささきけんいち，しょうじひとし
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1. 大気圏内核兵器実験が初めておこなわれた 1945年7月16日以来，人工放射性

核種の気圏内における移動については多くの調査研究が進められてきた.その結果として

移動の機構についてかなりの知見が得られている.地球規模の移動を知るには風向などを

含む高層の大気の挙動に関する情報が必要であり，また地上への放射能の降下については

問題になる時期の降雨の有無がもっとも重要である.成層圏中に存在する放射能の平均滞

留時間はおよそ 1年であることが知られ，対流圏からは 10日以内に放射能が除去される.

しかしなお明かでない部分が多いことを如実に示したのは 1986年4月26日に起こっ

たチヱルノビル原子力発電所の事故であった.環境放射能についてはなお一層の研究を必

要としていると考えている.我々は 1974年以来種々のの環境試料中の人工放射能に関

する棚定を続けているが，ここでは大気浮遊塵，降雨および降下物の中の T線放射体の灘

度の経時変化について報告する.その変化の追跡から放射性フォールアウトの大気圏内に

おける挙動についていくつかの知見を得た.

2. 試料の採取は名古屋大学理学部A館塵上においておこない，浮遊塵はガラス・ファ

イバーろ紙を用いてハイ・ボリューム・サンプラーで採取し，採取した空気の体積は1500

- 4000 m3であった(1974・87).降雨試料はステンレス鋼製の採取装置により通常 501程

度を採取した(1985・).降下物試料は0.56m2の面積のホーロー・バットを用いて 15-20

日毎に試料を交換した(1981-).核種の同定・定量はT線スベクトロメトリーによっておこ

ない，計数効率は市販の標準溶液

を利用して決定した.

3.測定結果の解析によって得ら

れた知見を以下に示す.

し この期間に大気中に人工放射

性核種を供給したのは中国による

大気圏内核兵器実験とソ連原発事

故である.

2. Fig. 1に示す結果から明かな

通り，一種の擬平衡が成立した後

の成層圏における放射能の平均滞

留時間は約 1年であり，従来の結

果とよく一致している. Fi g. 1 
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3. ソ連原発事故によって大気中に

放出された放射能による濃度の増加

はこの測定が開始されて以来最大で

あり. 1960年代を含めても137CSの ( 

ような長寿命核種の濃度は最大値をど 10
1

記諒したと推定される. E 
4. 字宙線生成核種として検出され)

た 7Beの濃度の時間変化は137CSの 10
0 

それとは異なる.この事実は後者が

前者に比べてより高空から地上に降

下するとして解釈できる.

5. 降下物試料中の放射能濃度の時

間変化は浮遊塵のなかの濃度の変化

と異なる挙動を示す.この事実に対

す~解釈は現在のところ明確ではな

6. ソ連原発事故によって放出され

た放射能の大部分は一月以内に地上

に降下したが，ごく一部は成層圏に

残留し，現在もなお降下していると

推測される.

7.原発事故の際の放射能の放出に関する元素の分別作用については我々の測定結果とヨー

ロッバの各地で採取された試料の分析結果と比較検討し，その相違の理由について考察中

である.もっとも重要なのは元素の揮発性の差であるが，時には化学形の問題がきわめて

重要である.

これまでの捌定結果は"Box Model"に従って解析した.その結果として得ら

れた核兵器実験毎の放射能の降下速度の相違などについては討論会の当日に報告し，この

様な祖.IJ定の意義について議論する.

4.今後の研究の方向として，特定の試料の中の多くの字宙線生成核種の測定について考

慮し.7Beの他に22Na. 32・33p • 35S について予備的な測定を進めている.その結果を参

考にしながら，人工放射性核種の大気中の濃度が減少すると予測される現在において，宇

宙線生成核種と2UIPb. 21ilPOなどのラドンの娘核種の捌定の意義についても議論する予定

である.

. . 
1O

3 

81 87 

Time Variations of 7Be and 137CS 

Deposition Rates. 

86 85 弘回82 

Fig. 2 

TI阻 VARIATIONSOF ARTIFITIAL RADIONUCLIDES CONCENTRATIONS IN THE ATMOSPHERE 
(1974 TO THE PRESENT) 

Faculty of Science， Nagoya University， Michiaki FURUKAWA， Masayuki MATSUDA 
Radioisotope Research Center， Aichi Medica1 University， Sadao KOJlMA 
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P-04 加速器質量分析による 10Be ..14C • 26A 1の測定

(日大文理¥東大核研2、東大原セ3、東大理ぺ東大宇宙線研ヘ共立薬大り

O永井尚生¥今村峯雄2、小林紘一3、吉田邦夫ヘ大橋英雄号、吉川英樹ヘ

山下樽ヘ本田雅漣1

極微量の肢射性核種を肱射能測定によらず、加速器を用いて質量分析により測定する(加速器

質量分析， AMS)というアイデアが1977年に提唱されて以来、各地で測定法の開発が行なわれ、

現在では、表 1に示すような核種の測定か行なわれている。 表 1 AMSil!U定対象核種

我々は東京大学原子力総合センタータンデム加速器において

1980年より AMSの開発を開始し、 1982-3年に10Beの測定に成

功した。その後加速器本体の故障により一時中断した後、 1985

年より再開し 10Beの{也に新たに14C、1986年に26Alの測定が可

能となった。現在この3核種についてルーティン測定を行なっ

ている。 1988年度の測定試料数は1ロBe:120，14C:90，26Al:50で

ある。ここでは現在のAMSシステム及び性能について報告す

ると共に、応用例についても報告する。

[測定]

東大タンデム加速器におけるAM

Sシステムを図 lに示す。 Csスバッ

タ型負イオン灘(HICONEX834)にセッ

トした試料から負イオンを 15-18kV 

で引出し、 70kVで加速管に入射する。

端子電圧は実用的には3.8MV程度が

最高である。イオンの荷電変換はAr

ガスによって行なう。加速後の核種

は磁場(ME/q2)と電場(E/q)により、

目的核種の検出の妨害となるイオン

(同重体以外)を減少させ、 SSD 山帥軒

+ 
により検出する。同重体については、 550 

14CはHavarfoil(1.8mg/c圃2)により

14Nと弁別し、 lDBeは更に N2ガスア

プソーバーを用いて 10Bと弁別する。

表2に、測定に関係する負イオン種

'JnZ・1

核種 半減期(年)

10Be 1.5 X 106 

14C 5.73x103 

26Al 7.05 x lOs 

(41Ca) I 1.0 x lOs 

1291 I 1.57 x 107 

slripper 
(g..) 

-電流・加速電圧・加速管の透過効 図 1 東大タンデム加速器のAMSシステム

ながいひさお、いまむら みねお、こばやし こういち、よしだ くにお、おおはし ひでお、

よしかわひでき、やましたひろし、ほんだ まさたけ
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率・正イオン種を示すe我々

のAMSシステムは他のシス

テム(目的核種と安定同也体

を交互に加速・測定する)と

異なり、目的核種の負イオン

と同じ質量の分子イオンを同

時に加速し、 2種類の正イオ

ン(IOBeでは 1日Be3+と9Be3+

i表21)を同時に測定し、こ

の比と負イオン電流の比

l口Beの場合125とh6[表21)

から目的核種と安定核種の比

を求めている。この方式のた

表2 測定に関係するイオン種

核種I 負イオン |加速電圧

el〈1句 (電涜 .nA) 通過幼率 l!正イオン

『 S9B8川d町 +9Be1町 」寸lー=一一ー1i 351 M2 V 11 809SV E3+ 

I (14C-) 
14C ~.~ ~~~~ー -「 jI14=0.1-101i3.0附!14C3+ 

l13c-ー12CH- 一← i-1p-z い3C許

12c- I13-20-30011 
ー・

i i|(m 2・Al-} I12zb凹 10000i I 
__] っ11.，，，，=10-30 I 2.5 MV 四 A13+ I 

Bl句一 10Z il 1町併 | 

めに、イオン源の変動や加速管透過率の 表3 東大タンデム加速器のAMSの現状

変動等の影響を受けずに高精度の測定が 一一一一
|核種|化学形| 試料量・ | 感度一|再現住

可能である。表3に東大タンデム加速器 i i I 1 OBe i B eO ! o.ト0.5田gI 3.x10"'"14 1 2、3% 
におけるAMSシステムの現状を示すが I，.." l，.， t::  I .....1 n_lf;; ! j14C ic 1、 5 I 3x10-16 Iト2

測定精度(再現性)は、トップレベルに| 26Al I Alぬ 10.ト 2 I lx10-13j 2-4 

あるが、検出感度は世界的レベルと比較 事安定核種の重量

して lOBe・26Alは10-100倍程劣っている 紳パックグラウンドレベル(安定核穏に対する比)

が、その理由は主としてイオン源の性能の差による。

[応用]

現在(1)-(7)のテーマについて測定を行なっているが、本討論会に未報告のテーマを中心にし

て応用例の報告を行なう予定である。

(1)中性子・高エネルギー光子による lOBe・14C.26Al生成核反応断面積測定

( 2)踊石中の 1OBe. 26Al測定(深度分布、核種生成のシステマティクス)

(3)雨水中の lOBe測定(大気中のIOBe生成速度)

(4)熔岩中の IOBe測定(プレートの沈み込みー島弧火山のマグマ発生機構)

(5)考古学試料(古人骨、木片等)・文化財(鉄器等)の14C年代測定

(6)火山ガスの 14C測定

(7)有孔虫の 14C測定(雄積物の年代測定)

10_ 14- .~~ 26 
MEASUREMENTS OF ~vBe ， ~~C AND _vA1 BY ACCELERATOR MASS SPECTROMETRY 

Co11ege of Humanities and Sciences， Nihon Univ.， Hisao NAGAI and Masatake HONDA 
Institute for Nuc1ear Study， Univ. of Tokyo， Mineo lMAMURA 
Res. Center for Nuc1ear Science and Techno1ogy， Univ. of Tokyo， Koichi KOBAYASHI 
Faculty of Science， Univ. of Tokyo， Kunio YOSHIDA and Hiroshi YA}sSHITA 
Institute for Cosmic Ray Research， Univ. of Tokyo， Hideo OHASHI 
Kyoritsu College of Pharmacy， Hideki YOSHlKAWA 
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P-06 PIXE法による Tb-Fe薄膜の分析

(広島大工 )0田中慎二、坂本浩基、広川健、西山文降、木曽義之

1. PIXE法では通常X線発生断面積の大きいプロトンビームを照射して実験が行な

われるが、プロトンの透過力は比較的大きく例えば 2MeVで入射したプロトンは、

Tb金属では試料表面から 18μm程度で lMeVまで減衰する。一方ヘリウムイオン

ビームも PIXE分析に使用できるが、 Stoppingcross sectionが大きいため同じ 2M

eVで入射した場合、 2.5μm程度で lMeVに減衰する。 このような特徴を利用

すると薄膜試料の漂さ方向の元素分布についてある程度の知見が得られ、 RBS法と併

用することによってより精度の高い組成分析が可能になる。 また Heイオンを使用し

た場合、制動輯射によるバックグラウンドが低いという利点もある。

本講演では光磁気記録媒体としての基礎的知見を得るために作成された Tb-Fe ( 

C 0 )薄膜を H+-PIXE法およびHe+-PIXE法で分析した結果について報告す

る。
E 

2. スライドガラスを基板とした薄
I p隠

膜試料を 2MVで加速した He +お
ー

よびH+ビームで照射し、 PIXE
z 

スペクトルを測定した。試料は本学

工学部磁気工学研究室で高周波スパ 。
ッタ装置 (ULVAC1104ES)を使用し

司
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1
て

で

B

1
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て作成された。 測定にはVande G 

raaff型加速器(日新ハイポルテー Z 

ジ製AN-2500型)および周辺装置を ミ
el 0 

使用した。またスペクトル解析にはど

演者らの解析プログラム PIXSを宣亀

使用した。 1) 解析に使用した He

照射時の特性X線栢対強度データベ
2 

ースは演者らが別途作成したもので 。
司

z 

z 母~ 8 W U 1毎日

宅l1el"l封 IKa'揖

図-1 

たなかしんじ、さかもとひろき、ひろかわたけし、にしやまふみたか、きそよしゆき
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これらの薄膜のスペクトルの強度変化より'Zn、 B a、 C aおよびKが基板に含まれ

ている事、雰囲気ガスである Arが薄膜に取り込まれている事などがわかる。なおこれ

らのうち Znや Baについては明瞭なピークが測定されているにも関わらず、 RBS法

では薄膜のスベクトルに重なっており確認が困難であった(講演 3B 0 9 )。

一般に prx E法による厚い試料の定量分析では、 X線の自己吸収およびビームエネ

ルギーの低下に伴う X線発生断面積の低下に対する補正を行なう必要がある。 しかし

本試料の場合、主ピークである T bのLα1遷移 (6.275KeV)とFeのKα1遷移(6.40 

3KeV)は接近しているため自己吸収効果の影響はほぼ同じであり、 また X線発生断面積

の低下は実測によればほぼ同じであったので、両者のピークカウントを用いれば特に補

正の必要はないと考えられる。 表-1にTb-Fe、 Tb-Co薄膜の分析結果を示

した。 Hφ-PIXE法と He +-PIXE法の結果は実験誤差(約 10 %)内で一致した。 な

おこれらの結果はRBS分析の結果とも良く一致していた。 なお基板の組成について

はThicktargetとしての取扱が必要で、今後検討する予定である。

表一 1 T bを 1とした場合の Fe、 Coの

組成 (P1 X E法)と薄膜の厚さ (RB S法)

H +-PIXE H e +-PIXE 厚さ (μm)

1 ) Tb-Fe 1:2.9 1:2.8 0.11 

2 ) Tb-Fe 1: 4.6 1:4.0 1. 09 

3 ) Tb-Fe 1: 1. 5 1: 1. 5 1. 20 

4 ) Tb-Co 1: 2.9 1:3.1 0.09 

5 ) Tb-Co 1:5.4 1:6.1 0.21 

6 ) Tb-Co 1: 5.1 1: 5.7 0.24 

謝辞)試料を御提供いただいた広島大学工学部磁気工学研究室の皆様に感謝します。
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