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スピントラッヒ。ング法を用いたラジカル消去能の新測定法

放射線で生成する・OHの茶カテキンによる消去一

3A01 

(静大理、京大原子炉へ静岡県大・環研**)

0吉岡澗江・大橋康典・田中愛子*・赤星光彦*.吉岡寿**

【はじめに】最近、活性酸素種が発癌、老化、各種の疾病等と深い関わりがあることが明らかになり、生体

内で発生する活性酸素種とそれを消去出来る抗酸化物質の研究が、予防医学の面からも盛んになってき

た。中でもヒドロキシラジカノレ(・OH)が大きく、生体に及ぼす影響も大きい。従って抗酸化物質の・OH消

去能を正確に測定することは重要な課題の一つであると考えらる。各種抗酸化物質のラジカル消去能測

定法としてスピントラピング法が用いられているが、従来法には幾つかの間題点、があり、見積もられた抗酸

化能の値には信頼性がない。そこでこの研究では、これらの問題点を克服出来る新測定法を提案し、その

一例として茶カテキンの場合についての解析を行う。

【実験】

茶カテキンとしては、エピガロカテキンガレート(EGCg)を、スヒ。ントラッヒ。ング剤としては5，5-ジメチルピロリ

ンオキシド(DMPO)を用いた。 0.18M DMPOのリン酸緩衝液(pH=6.8)に1O-3Mオーダの種々濃度の

EGCgを溶かした試料を京大原子炉ωCoγ線照射装置(線量率186Gy/h)にて2分間照射し、終了後直ち

に液体窒素で凍結保存した。凍結サンプルを手早く融解した後、 ESR用フラットセルに入れ、室温で ESR

測定をおこなった。照射完了後の時間とDMPO-OH(DMPOの・OH付加体)のESR強度変化の関係を調

べた。

【結果と考察】

図1に照射試料の ESRスペクトルの1例を、図2にDMPO-OHアダクトの時間に対する強度変化を示す。

アダクトは EGCgが無くても消失してゆくが、EGCgの存在下では2次反応的に、ι.E[DMPO-OH][EGCg]

に従って、消去される。 これより kA•Eを求めることが出来る。一方、照射中は水の搬す線分解で生成する
・OHがDMPOによってkDMPO[DMPO][OH]の速度で、トラップ。されると共に、EGCgによりkB叫 [EGCg][OH] 

の速度で、競争反応的に消去すると考えられる。 さらにアダクトのEGCgによる消去も並行して起こる。以

上の要因を考慮して、速度式をっくり、h・Eの値と、図2の時間をゼロに外挿した値(照射停止直後の時間
をゼロとする)を用いると、 kE叫 /kDMPOの比を計算することが出来る。この値は 22と計算された。この結果

から、 EGCgは確かに・OHを消去することが明らかとなり、この方法が各種抗酸化剤の・OH消去能の研究

に有効であることが分かつた。
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Co・60ガンマ線による DNA鎖切断と鉄(ll)クエン酸錯体誘発 DNA

鎖切断に対する茶カテキンの防御効果の比較

(静大理・静岡県大環境研*) 0大橋康典・吉岡澗江・吉岡寿*

3A02 

緑茶の渋味成分である茶カテキン類には発癌抑制作用があるとし、うことが動物実験等で実証されている。

一般に、発癌という現象には DNA鎖切断という過程が含まれていると考えられている。 そこで当研究室では、

茶カテキン類の中でも、含有量の多い(ー)・エピガロカテキンガレート(EGCg)を用い、放射線および、鉄錯体に

よるDNA鎖切断とそれに対するEGCgの防御機構について、分子レベルの系で調べてきた。

昨年おこなわれた第42回放射化学討論会では、以下のことを報告した。鉄(ll)クエン酸錯体は、溶存酸素

を消費して鉄(皿)クエン酸錯体に酸化された。また、鉄(ll)クエン酸溶液中に EGCgを添加すると、EGCg濃

度に依存して溶存酸素の消費速度が上昇した。

今回の実験では、この系に DNAを添加して、溶存酸素の消費速度と DNA鎖切断との関係を速度論的に

調べた。また、DNA鎖切断因子として鉄(ll)の代わりに Co・60ガンマ線を用いた実験も行い、両者の結果を

比較した。さらに、・OHのトラップ。剤として用いられる5，5-シeメチルピロリンオキシド(DMPO)をEGCgの代わりに用い

て同様の実験を行い、 DMPOとEGCgの反応速度定数の比を用いてEGCgの抗酸化能を評価した。

【実験】 DNAのSSC緩衝溶液([NaCl]= 0.15 M、[Na-citrate]= 0.015 M、pH7.0)中に、EGCgまたはD四 O

とFe(ll)-ci回 te(in SSC soln.)を同時混合し、実験 Iでは、一定時間毎に恒温槽(250C)より試料を取り出し、

アガロースゲ、ル電気泳動後、未切断の CC形 DNA残存率を求めた。実験Eでは EGCgまたは DMPOを含

むDNAのSSC緩衝溶液を、・80
0

CでCo・60ガンマ線照射し以下同様の操作を行った。

【結果および考察】実験 Iにおいて EGCgを添加したとき、[EGCg]< [Fe( ll)]の場合には、溶存酸素の消費
速度と同様にDNA鎖切断の速度も上昇した。ただし、最終的なDNA鎖切断の量は変化しなかった。匹GCg]

> [Fe(ll)]の場合には、 DNA鎖切断の速度が遅くなり、切断の量も減少した(Fig.1)。このことから、民(1I)は
溶存酸素を消費して、 .OHを発生させ、過剰に存在するEGCgはその・OHのスカベンジャーとして働くと推定

された。 DNA鎖切断を50%抑制するために必要なEGCgおよびDMPOの濃度(IC50)を求めると、それぞれ、

2X 1O-4M、2X1O-3Mであった(Fig.2)。従って、 EGCgはDNA鎖切断をD恥1POよりも約 10倍の効率で抑制

することがわかった。実験Eでは、 EGCgおよびDMPOのIC50はそれぞ、れ 3X 10-4 M、5X10-
3 M で、あった

(Fig.3)。この実験においても、 EGCgはDNA鎖切断をD民1POよりも 10倍以上抑制した。
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3A03 

希土類元素と生体分子との結合について

(京大・原子炉)0赤星光彦、田中愛子、中野幸広、藤井紀子

1.はじめに

我々はCe(IV)をはじめとする希土類元素がりン酸モノエステル結合を触媒的

に加水分解することを見出した。その作用は極めて強く(0.11μmoU開nol-Ce(IV)

at 20 'C)、原始海洋中に容存するREE濃度から推定すると飽和量のリン酸エス

テル化合物が約100年で分解することになるので、化学進化の過程としての後

の核酸類の合成には至らないことになる。そこで、原始海洋中には希土類元素

のリン酸エステル加水分解作用を抑制する機構があったに違いないと考え、

種々物理的・化学的要因の作用を調べたところ、蛋白質のみがこの作用を強く

阻害することが判った。蛋白質は希土類元素を結合することiこより、その加水
分解作用を抑制すると考えられる。従って原始海洋中に蛋白質が先に存在する

ならばヌクレオチド類の集積、核酸類の合成、さらには生命の起源も可能とな
ると推測された。本報告では原子炉を利用して調整した141ca160TK17汁mをト

レーサーとして用い、各種生体分子との結合動態を調べた。

2.実験方法
リン酸エステル切断作用の測定には市販の (K註ke伊ぽd&Peηy Lab. Inc.)ア

ルカリホスファターゼ活性測定用キットを用いた。各種RIは原子炉を用いて(n，

けにより調整した。 3種類の阻混合液をDNA， RNA，蛋白質(2mg'ml)に加え

て培養後、 60%石tOH沈殿法で得た分画中の放射能をGe-半導体に付随したマ

ルチチャンネルアナライザーを用いて測定した。

3.結果及び考察

DNA， RNA， pentaglycineおよび蛋白質としては白latin，Histone， Albwninを

被検試料として用いた測定結果はこれら RIが蛋白質に最も早く、大量に結合す

ることを示した。この結合は非常に早く、多くの場合、 37'C~ 1時間の培養に

おいて飽和に達した。また蛋白質中では3種の元素ともAlbmninが最も結合率

が高く、 Histone、Gelatinがそれに続いた。Albuminの場合‘アミノ酸分子数に

直して結合REEとの分子比を調べると、アミノ酸数が少ない状態では結合率は

低いがアミノ酸10:REElで結合率は最高(飽和)となった。各希土類元素と生

体分子類との対応を個別に調べると、多くの分子に対してTm，Tb， Ceの願に

結合率が高かったがDNAに対してのみはCeが最も結合率が高かった。すなわ

ち、希土類元素はその結合する相手を認識することが示された。

Bindingcharacteristics ofREEs to biomolecules: Study using 141Ce， 
160Tb and 170Tm. 

Akaboshi， M.， Tanaka， Y.， Nakano， Y. and F吋ii，N. 
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3A04 成長期マウスにおけるマルチトレーサーの生体内挙動

(金沢大院自・医 1・理2・理研7
0太郎田融、天野良平 1、坂本浩2、榎本秀一

[はじめに】近年，生体内での元素濃度が疾病や畑齢により変動することが明らかになり，加齢や老化

に関連した微量元素の研究がますます注目を集めているが，生体内での微量元素の恒常性や加齢による

経時的変化は十分に明らかにされていない。特に脳において未明な点が多い。本実験において，我々は

理研と共同開発したマルチトレーサー法を利用して，生体内の微量元素の挙動，特に幼若およひ清いマ

ウスの脳におけるマルチトレーサーの取込み率の経時変化について検討した。その結果，成長期におけ

る脳及びいくつかの1蹴苦中での微量元素の挙動について興味ある知見を得たので報告する。
【実験】 理研リングサイクロトロンで加速した重粒子 12Cで照射したAgターゲットよりマルチトレー

サーを放射化学分離した。投与用マルチトレーサー溜夜は生理食塩水にて溶解し調製した。このマルチ

トレーサー溶液を1週齢， 3週齢， 8週齢(各20匹，計60匹)ICRマウスに腹腔内投与し，投与後6

時間， 12時間， 24時間， 48時間後に脳，頭頂骨，月刊蔵:， H朝顔， ij朝鼠腎臓を摘出し，各臓器を凍結乾
燥したのち放身柑包測定制斗とした。腹腔内投与量は体重5g当たり O.lm1の容量とした。制斗はGe半
導体検出器にて測定し， γ線スベクトノレによるエネルギー及び半減期により核種の同定を行い，ピーク

面積より放身持包強度を決定した。各単位重量当たりの取込み率 (%do田/g)は，投与放射能の 1%の比

較標準線源を作成し，ピーク面積を比較することによって算出し検討した。投与用マルチトレーサー溶

液の放身持包濃度も定量した。

【結果及び考察】今回使用した投与用マルチトレーサー翻夜lml当りの放身持包強度を表1に示した。

表1 マルチトレーサーlml当りの湖櫛強度 単位 X103Bq/ml 
88Zr 

11.71 26司印刷お.51 4.51 4剖 35.71 37刈 7.91 0.6 
本実験にて脳内で7核種(15Se，54Mn， 6SZn， 8官b，58Co， ωZr， lOlmRh)の挙動が同時に追跡す
ることができた。ここでは75Se，54Mn， 83Rb，“Znに注目し、週齢による4トレーサーの取込み率の経
時的変化を図1に示した。 1週齢のマウスでは3週齢， 8週齢マウスに比べどのトレーサーも脳への取

込みが著しく高いことが判った。これは幼若期の新陳代議扮3高く，この時期は脳が成長するために多く

の微量元素を取込んでいることと関連していると考えられる。またどの週齢においても必須ミネラル(微

量元素)といわれるSe， Mn， Znに比べRbの取込みが高いことも判る。 RbはKと同族であることに
関連している可能性がありさらなる検討"(Kとの比較〉が必要である。またMnに注目してみると他の元素

に比べ1週齢での取込み率が著しく高い。これはMn含有酵素 (SODなど)の発生と関係している可能

性があり興味深い。
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3A05 
蛍光X線法を用いた地衣類の多元素同時定量

(筑波大院環境・筑波大院理工 1・国立環境研 2・筑波大化 3)0山口智寛・

驚藤陽子 1・久米博 2・関李紀 3

【はじめに】

環境中には様々な有害物質が存在しており、重金属や硫黄酸化物などもその一つである。こ

れらの中長期的なモニタリングには指標生物を用いるのが有効であり、なかでも地衣類は高

等植物に比べ環境中の物質を蓄積することが知られているため、地衣類中の元素濃度を測定

することは興味深い。しかしながら、地衣類を試料として用いる場合、地衣標本が貴重であ

るためにICPのような化学的前処理を行うことなく多元素同時定量を行うことが望ましい。

このような測定法には機器中性子放射化分析(INAA)、荷電粒子励起X線分析(PlXE)、蛍光X

線分析 (XRF)などがあるが、機器中性子放射化分析では大気汚染物質に関して重要な元素

である S、Pb等の元素が測定困難であること、荷電粒子励起X線分析ではスペクトルの解析

が非常に煩雑なことから、本研究では蛍光X線分析を用いて分析を行った。

【実験】

試料は日本各地で採取した樹枝状地衣のαadinarang:鈴'rlna，αadinaarbuscula，αadina 
stellarisおよび葉状地衣の Flavoparmeliacaperata， Parmotrema tinctorum， Rimelia 

clavuriferaを主に用いた。採取した地衣は洗浄した後凍結乾燥させ、約 O.lgを錠剤成型器

で加圧成形したものを測定試料とした。測定条件は X線管電圧を百までの元素については

30kV、V以降の元素については 50kVとし、どちらも電流を1.0mAとした。定量はSPEC

社製CustomMultielemental Standardを用いた検量線法によって行った。

【結果及び考察]

筑波山で採取したRimeliaclavurifera 

の蛍光X線スベクトルを図 1に示す。

測定スベクトルからNa，Mg， Al， Si， P， 

S， Cl， K， Ca， Ti， V， Cr， Mn， Fe， Co， Ni， 

Cu，Zn，Pbが検出され、そのうちNa，

Mg， Al， Si， Clを除く 14の元素につい

て定量を行った。 S，Pbや他の重金属

のモニタリングに地衣類を用いること

が有効であることが示された。

』宇ロロ
0
0

O.∞keV 
Energy (ke V) 

図1Rimelia clavuriferaのXRFスベクトノレ

Multi-elemental analysis in lichens using X-Ray Fluorescence. 

YAMAGUCHI， T.， SAITO， Y.， KUME， H.， SEKI， R. 
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3A06 放射線に関する単位と放射線影響の化学的教育法

(阪府大先端科学研)0朝野武美

【はじめに】放射線について、科学的、合理的な考え方ができる知識の育成が必要である。

放射線に関する物理量を明確に教え、生体分子の放射線作用などの化学的な考え方を取り

入れ、医学的な放射線影響の結果と併せると合理的な考え方ができるのではなかろうか。

また、放射線の挙動や生体分子との相互作用はナノスケールの世界のでき事である。その

様な知識も放射線影響の理解に役立つD 放射(核〉化学や放射線化学の果たすべき役割は

そこにある。

1 .放射線に関する単位と物理量
基本単位として、 a)esuと Cの関係、 b)電気素量、 c)Vと Cの関係、d)eVと erg

の関係が重要である。これらの単位や関係を理解するには、 {Clesu)Clesu)}/Clcm戸=1 

dyn、{CIC)CIC)}/Clm)2= 8.987・1014dyn、1J = 1 V・lC、1V = 1 N.m・C-1などの関係式

を知ればよい。それらの基本単位を用いることにより、 a)放射線工林r回 E、b)吸収線量
D、c)照射線量 XにおけるRとc・kg-1の関係、 d)照射線量 XC R)と吸収線量 D
の関係、 e)照射線量 1Rにおける水の吸収線量、f)照射線量率X、g)照射線量率におけ

るR・h-1とA・kg-1、c・kg-1とGy • h-1の関係を導くことができる。
2.放射隷影響

2. 1.致死線量4Gyにおける生成イオン対の数と自然放射線による生成トラックの数

致死線量4Gyとは、細胞核の総重量を 64pgとして算出すると、細胞核に 53000個

のイオン対を生じさせる線量であることが分かる。核中のDNA鎖(重さ 5.6pg)の原子の

数 10"個に比べて、生成イオンの数は僅かであるが、致死をもたらす重要な引き金となる。

自然放射線を 1年間に 1mSv受けると 100兆個のイオン・トラックが生じる。

われわれの体の中の細胞(約60兆個〉のどれも 1年に一度の放射線のイオン・トラック

の洗礼をうけることになる。放射線で傷ついた細胞は常に代謝されている。

2. 2.瑚 f穫の飛跡とDNAの大きさ
トリチウム8線による水のイオン化で生じたスプール(イオン対集団、直径 2nm、スプ
ール間隔 40nm)からなる放射線の飛跡はDNA分子上を走る。放射線の人体影響はナノ

スケールの世界のでき事であり、このことが放射線影響の原因を作り出している。

【まとめ】放射線に関する単位については、力学、エネルギー学、電気学、電気化学でも

学習するが、放射線について学べば、それらの分野で学習する基本単位の意味が良く理解

できるロまた、 ICRPは放射線影響の程度を評価するためにリスクの概念を導入してい

る。放射線教育に、生体分子の放射線作用における化学的・量論的考え方を取り入れるこ

とにより、医学的な放射線影響に対する科学的・合理的な見方がより容易に可能になるロ

リスク論の理解にも役立つ。

A method of education of radiation related units and quantities and of biologi-

cal effects of radiation曹iththe incorporation of chemical knowledge. 

Asano， T. 
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3A07 
社会教育としての核・放射化学教育

(財・環境研)荒谷美智

1.はじめに

青森県六ヶ所村は高度成長期に石油コンビナートの誘致をめざしたむつ小川原巨大開発

で知られるが、実際には国家石油備蓄基地という極めて縮小された形に終り、のち核燃料

サイクル事業を受け入れ、現在に至っている。日本原燃(株)が、核燃料関連"倉庫業"

の①低レベルドラム缶埋設施設、②使用済み核燃料貯蔵施設(プール)、③再処理済み海

外返還高レベルガラス固化体キャニスター貯蔵施設を操業中、化学工場の④ウラン濃縮工

場を稼働中、⑤使用済み核燃料再処理工場を建設中である。使用済み核燃料は現在、全国

の原子力発電所内に貯蔵され、ウラン工場は他にもあることを考慮すると、六ヶ所村を今

後特徴づけるのは③高レベルガラス固化体キャニスターと⑤再処理工場と考えることがで

きる。なお③は30""50年に限り中間貯蔵されることになっており、最終貯蔵地乃至処分地

は今後の研究の結果を待って決定される。現在、日本の発電量は原子力35%といわれてい

る。この割合が将来どの方向にどう変ろうと核・放射化学者はその固有の視点で、少なく

とも30""50年間、本邦初の商業的核燃料産業コンビナートとしての六ヶ所村から目を離さ

ないことが必要と考えられる。

2. 方法一観察と実践一
いわゆる原子力 PA (Public Acceptance =国民的合意形成)という形で地域住民は、か

なり長期間にわたって多種多様な情報を受けている。しかしながら、それらは上意下達の

情報であり、自治体の自由で自主的な計画による社会教育の一環ではない。形式はワンパ

ターン、内容は原子炉工学、発電工学、再処理工学、放射線など実際的、応用的なものが

多く、ある種の動員体制のお話というような面は否めない。とはいえ、多年にわたる原子

力PAは、講師や担当者の人柄、熱意、誠実という人間的要素に支えられて着実に成果は
あったと考えられる。学校教育は最近、急速に変りつつあるが、平成 5""6年頃の傾向で
は外部からの働きかけに対し概して閉鎖的であった。これらの観察や調査に基づき、一つ

の方策として我々が政府機関として行う①一般的な科学普及事業(刊行物の出版と配布、

科学図書・科学ビデオの貸出)に加えて②次世代を見透した女性・児童を対象とする日常

の社会教育に核・放射化学教育を融かし込むよう、また相互交流的な人間関係が構築され

るよう、この数年間、実践に努めてきた。ここでは主として②について述べる。

3. 結果および考察
平成 7年7月に社会教育課のイニシアチブで「六ヶ所村文化協会Jが新しく設立された。
これは「村民図書館」と「文化交流プラザJという二つの文化施設が平成 8年 7月に完成
するに当り、既存の各種文化サークルの再編成であったが、新設のサークル「六ヶ所村読

書愛好会」も創られ、その発足と立ち上げに、それまでの経緯から環境研が協力すること

になった。こうして社会教育と核・放射化学教育との接点へ端緒が聞かれた。以来、読書

愛好会の月例会が聞かれるようになり、科学図書を標的に紹介記事、書評、感想、その他

の意見等の発表の場として「会誌Jが随時発行された。一年後これらをまとめて自費出版

する動きが若い人から出てきて、会員は対外的にも自信を深めた。この時期に八戸で聞か

れた「第35回核化学夏の学校Jの懇親会で交流会を持つことができ、これが社会教育とし
ての核・放射化学教育の第一歩となった。核化学者・放射化学者とはどういう人たちなの

か、どういう考えでどういう活動をしてきたのか、から始まり、 X線・放射能・ラジウム
と続く発見百年史から核分裂発見、軍事利用、戦後日本の平和利用にいたる近代科学技術

百年史はそのまま核・放射化学百年史であるなど、機会あるごとに語っている。これらの

歩みから会員は村の役割に誇りを持ち、対外的な諸活動の中でその地位を高めつつある。

参考文献

(1 )Aratani， M. ， Sasagawa， S. ， Proceedigs ofIntemational Symposium on Radiation Education， Hayama， 1998. 
(2)Aratani， M. ， Proceedings of 11白 ConferenceofWomen Engineers and Scientists， Chiba， 413，1999. 

Nuclear and radiochemistry through social education. 

Aratani， M. 
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3801 
金属マトリックス中における 133CSのメスパウア異性体シフト

(信州大教育・原研物質科学 1.高エネ研2)

0吉川広輔・下村晴彦・石井寛子・田中栄司・村松久和・渡辺智 1・長明彦 1.

小泉光生 1・関根俊明 1.三浦太一 2

【はじめに]

メスパウア異性体シフトとイオン注入されたホスト金属の物理的および化学的性

質との関係を調べることにより、異性体シフトが依存しているパラメータを明らかにすることである。

そこで、種々の金属中にイオン注入した 133CSについて、原子核位置での電子密度を直接反映する量

である異性体シフト(I.S.)を遷移金属を中心に測定した。これまで、 133CSの異性体シフトと体積弾性率

および Wigner-Seitzセルの境界における電子密度との間に相関関係が見出され、それらから異性体シ

フトが金属マトリックス中での伝導電子と関係していることが推測されてきている。

本研究の目的は、

験]

同位体分離装置を用いて、 133Xピ(半減期 5.25日)を 20あるいは 40keVに加速し、イオン注入法

により測定試料を作製した。

【実

ホスト金属には Al、V、Cr、Co、Ni、Cu、Mo、Pt、Rh、 W の foilを用

いた。メスパウアスペクトルは作製した試料を線源に、 CsCl(CSで360mg/cm2厚)を吸収体として、

液体ヘリウム温度 (4.2K)において測定した。解析では 133CSにおける 5/2+から 7/2+の 81keV遷移での

四極子分裂を考慮に入れ、測定したスペクトルを3つの singletと2つの tripletに分解し、メスパウア

パラメータを求めた。一部のホストについては文献値を参照し、I.S.として置換位置での値を採用した。

【結果及び考察}
-2 

異性体シフト(I.S.)は典型元素で小さく、遷移元素で
Ir 

大きくなる傾向が見られ、 Cs化合物のそれに比べて異常

-1.5 

(
0
0目

¥EE).ω.
一

ホスト金属の外殻電子数が大きく

変化する遷移元素について、I.S.を外殻電子数の関数とし

てプロットしたのが右図である。前半部分で電子密度が

増加、後半部分で電子密度が減少する傾向が見られる 0

57Feについても同様な傾向で、あった。これはホスト金属

に大きな値を示した。

の不対電子数に関係しているように見え、重なり合うパ

一0.5
ンド中での PCs→dM電子移動が起こっていると推測され

る[1]。しかし、 ReにおけるI.S.の減少のように、 d電子の

half-filled状態にI.S.の値を減少させる他の要因があるの

かもしれない。 Mnについては現在実験中である。

12 7 

0 

2 参考文献

Number of outer electrons [1] H.Muramatsu et al.， Phys. Rev.， B58，1l313(1998) 

外殻電子の数とI.s.の関係

Mossbauer isomer shifts of 133Cs in metallic hosts 

Yoshikawa， K.， Shimomura， H.， Ishii， H.， Tanaka， E.， Mummatsu， H.， Watanabe， S.， Osa， A.， Koizumi， M吋
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3802 
ヨウ素化合物のDV-Xα計算

ーメスパウアーパラメータとの比較一

(甲南大・理)0酒井宏、世木隆、町田信也、重松利彦

1.はじめに

メスパウアースペクトルより得られる異性対シフトや四極子分裂などのパラメータは、原子核

(共鳴核)の周りの電子状態を反映している。この電子状態はその化合物のシュレディンガ一方

程式(厳密にはディラック方程式)を解くことにより波動関数として得られる。しかし、化合物

は多くの原子核と電子を含むので、シユレディンガ一方程式を正確に解くことはできない。そこ

で種々の近似計算法が開発されてきた。我々はパソコンでも容易に計算できるDV-Xα分子軌
道法に着目し、計算結果とメスパウアーパラメータとの比較を行った。対象とした化合物はヨウ

素の最も簡単な化合物であるヨウ化メチル、ジヨードメタン、ヨードホルムおよび四ヨウ佑炭素

である。これらの化合物は既にト129あるいはト127のメスパウアースペクトルが測定されてい
る。 1

2 .計算方法

目的としたヨウ素化合物の結品構造は未知なので、まず分子について計算を行った。それぞれ

の分子の原子座標をMM2法 (CSChem3D)で最適化した。計算プログラムは京都大学の足立裕

彦氏らによって開発された SCAT2を使用した。離散変分点 1000点/原子、井戸型ポテンシャル

の仮定の下、誤差:t0.001以内で収束したところで解とし、 Mullikenの電子密度解析法を用いて

電子密度を求めた。

3 .結果および考察
計算の結果得られた各化合物のヨウ素の 58および5p電子密度を Table1に示す。

Table 1. CHxl(4-x)におけるヨウ素原子の

55および5p電子密度

CH31 CH212 CHI3 CI4 

55 1.9416 1.9433 1.9479 1.9502 

5p-1 1.9938 1.9935 1.9857 1.9848 

5po 1.1770 1.1480 1.1399 1.1201 

5P+1 1.9940 1.9817 1.9842 1.9813 

Table 2.四極結合定数(e2Qq)および異性体シフト

( 8)の計算値と実験値との比較

CH31 CH212 CHI3 014 

e2Qq -1873 ー1925 -1938 ー1979

-1739 ー1920 -2029 -2102 

δ 0.187 0.265 0.326 0.383 

0.20 0.40 0.53 0.65 

これらの値より、 Towne8-Dailey近似を用いて四極結合定数(e2Qq)を求めた結果を Table2に示

す。単位はMHzである。( )内の数値はト129あるいはト127メスパウアースペクトルから

得られた実験値である。また、 Buk8hpanらlによって得られた、異性体シフトと 58、5p電子密度

との関係式を用いて異性体シフト (δ): ZnTe基準、単位皿/8ecを求めた結果を Table2に示

す。( )内の数値は同様にメスパウアースペクトルから得られた実験値である。この計算結果

はかなり良く実験値を再現していると思われる。計算値と実験値とのずれは、計算では分子につ

いて行われたのに対し、実験では結品(85K)で測定されたもので、分子間相互作用が存在するた
めではないかと考えられる。 C14分子で結合距離を伸ばすと、四極結合定数や異性体シフトの
値は実験値に近ずく。

参考文献

(1) S. Bukshpan and T. Sonnino， J. Chem. Phys.， 48， 4442 (1968). 

(2) H. Adachi， M. Tsukada， and C. Satoko， J. Phys. Soc. Jpn.， 45， 875 (1978). 

DV-XαCalculation of Iodine Compounds-ーComparisonwith 1・129Mossbauer Parameters-
Sakai， H.， Segi， T.， Machida， N.， Shigematsu， T. 

っ“qJ
 

宅
B
ム



3803 
金属内包フラーレン研究へのy-y摂動角相関法の応用(11 ) 

(都立大院理・京大原子炉 1.理研 2・電通大 3)

0佐藤渉・末木啓介・菊地耕一・鈴木信三・阿知波洋次・中原弘道・
大久保嘉高 1.安部文敏2・浅井吉蔵3

[はじめに】

金属内包フラーレンは、炭素の五員環と六員環のネットワークからなる球殻中に金属原子が取り込

まれた特異な構造をもっ新規物質である。 1991年の発見以来[1]、構造、物性、また生成機構等、多角的

にこれらの分子に関する研究が行われてきている。我々はこれまでLa原子を内包するフラーレンの固

体物性に着目し、 y-y摂動角相関法によってこれらの分子の物理的・化学的性質を探求してきた[2，3]0

本研究ではこのほど、新規金属内包フラーレン La@Csoの単離・生成に成功した。これまでの La@CS2
および、La2@CSOの実験と同様の手法を用いて、分子の物理的・化学的性質の一端を解明すべく実験を行

った。

【摂動角相関】

励起状態にある原子核からカスケード状に2本のy線が放出される場合、それらの放出方向の角相関

は、そのカスケード遷移に特有の異方性をもっ。 y線摂動角相関法は、この異方性の乱れを観測するこ

とによって、プローブ核をとりまく電気的・磁気的環境、さらには核と核外場の相対的な運動に関す

る知見を与え得る一種の分光法である。

【実験と結果】

酸化ランタン混合炭素棒のアーク放電によって生成した煤から目的化学種である La@Csoを抽出し、

複数のカラムによる HPLC法で精製した。得られた粉末試料を日本原子力研究所JRR-3M及び京大原子

炉にて中性子照射(中性子束 1X 1014 cm九ーl、照射時間 5'"'""20 時間)し、放射性 14~a@Cso を生成した。

核励起状態にある凶Ce(←140[幼から放出されるカスケードy線を 180
0

方向と 90。方向に設置した4つ

のBaF2シンチレーションカウンターを用いて、時間微分型摂動角相関測定を行った。

データ解析の結果、 La@CS2と同様に角相関の異方性の時間変化を示すスペクトルには2つの異なる

成分が存在しており、室温で固体分子が回転運動をしていることが明らかとなった (Figure)。また、

この分子運動が凍結する低温においても、ある割合で分子中のプローブ原子が炭素ケージ内で運動を

していることがスペクトルから示唆された。本稿では、物性研究の一環として行ったNMR測定と ESR

測定の結果も交えてLa@Csoの動的挙動、化学状態等について議論する。

Figure. Time-differencia1 perturbed angular 
correlation of 140C巴insolid Ce@Cso at room 

temperature. The spectrum is fitted with least 

squares by using a theoretical equation.[2，3] 

【参考文献】

[1] Y. Chai et al.， J. Phys. Chem. 95， 7564 (1991). 

[2] W. Sato et al.， Phys. Rev. Lett. 80， 133 (1998). 

[3] W. Sato et al.， Phys. Rev. B 58， 10850 (1998). 
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3804 
摂動角相関によるLiNb03およびLiTa03中のI17Cd→117Inと

IIImCd→IllCdプロープの化学の研究

(京大炉・阪大院理 1・阪大R1セ2)0大久保嘉高・村上幸弘 1.斎藤直2• 
上原進一・横山明彦 1・柴田誠一・ JJI瀬洋一

1.はじめに

LiNbOJおよびLiTaOJはそれぞれ九=1483 K， 938 Kの強誘電体で重要な非線形光学材料である.そ

の光学的特性は金属不純物をドープすることにより変化する.例えば， 1nの添加は光学的損傷を軽減

することが知られている.不純物効果を理解するためには不純物の格子環境や化学状態の情報が必要

である.我々はLiO.99SCdo附 NbOJおよび LiO.99Cdo.olTaOJ多結晶試料中に導入した 117Cdおよび IIImCdか

ら生じる 1171nおよび IllCdに対して 4.2-1243Kの温度範囲でγ-y摂動角相関の測定を行った(予備実験
から 1171nおよび IIICdはLi位置を占めることがすでに結論されている [1]). 

2.試料の調製

京都大学原子炉実験所において，濃縮 116CdOあるいは 1IOCdOの中性子照射後，放射性CdOをLizCOJ，

Nb20S (Ta20S)と混合し，空気中 1100
0Cで焼成して，それぞれ， 117cdあるいは IIlmCdを含むLiO.99SCdo.附

NbOJ (LiO.99Cdo.ol TaOJ)を調製した.

3. 結果と考察

Figures 1と2に，それぞれ， LiO.99SCdo.oosNbOJとLiO.99Cdo.o1Ta03中の 1171n(口)と IIICd(・)の的(η/的(0)

の温度変化を示す.図中の直線は 7Li-NMRによって測定された電気4重極結合定数の温度変化を示す.

また，点電荷モデ、ルと X線回折データにもとづくLi位置での電場勾配 (EFG)の温度変化を星印で示す.

I17lnに対する電気4重極振動数的と IllCdに対する的の温度依存性は室温を含む低温では同じである

が，高温では明らかに異なる.例えば， LiNb03では 1171nに対する的は温度上昇とともに単調に増加す

るが， 111cdに対する的は単調に噌加した後， 1000K付近で減少に転ずる.この差異をプロープ核の非

対称振動，プロープと酸素の化学結合， Cd2←の大きなイオン半径による格子緩和によって考察する[2].
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Fig. 1. Temperature dependences of a勺of1171n (口)

and IIICd (・)in Lio明sCdo∞sNb03together with 
those of 丘、of7Li(solid line) in LiNb03 (Ref. 3) and of 
the calculated EFG at the Li site (食).

。

Fig. 2. Temperature dependences of 丘、 forLio明Cdo.ol
Ta03 together with those of丘勺 of 7Li (solid line) in 
LiTa03 (Ref. 4) and of the calculated EFG at the Li site 
(食).
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3805 
固体における高エネルギーイオンのホットアトム化学的過程

に関する研究(II ) 

-Si中の高エネルギー重水素の化学的挙動-

(静大・理放射研1)0森本泰臣 l井口一成l島田亜佐子1奥野健二l
(原研2) 中村博文2西正孝2

〔緒言〕 将来のエネルギー源として期待されている一つに D-T核融合がある。将来、核融合
炉運転時には、プラズマ対向壁に D・Tプラズマから高エネルギーおよび高フルエンスのトリチ

ウムが打ち込まれることが予想される。打ち込まれる高エネルギートリチウム原子およびイオン

の化学的挙動についての知見は、 トリチウムインベントリー管理、廃棄物処理および国体におけ

る高エネルギー化学の視点から大変興味深い研究課題である。そこで本研究室では、プラズマ対

向壁の候補材である低Z材中における高エネルギー水素同位体の化学的挙動の研究を行ってしも。
本研究は、実験手法として昇温脱離法 (TDS)および X線光電子分光法 (XPS)を用い、低 Z
材である Si単結晶中における高エネルギー水素同位体の化学的挙動の解明を目的とした。
〔実験J TDS実験は、イオン銃を用いて重水素イオンを室温で打ち込んだ Si単結晶を等速昇
温し、放出される重水素ガスを四重極質量分析計で測定した。昇温速度を 10，15， 20， 30， 50 
K/minと変化させ、得られた結果と Redhead<l)の式を用いて放出の活性化エネルギーを求めた。

また、イオン打ち込みにおけるエネルギーを0.5-2.5keVおよびフルエンスを1.0-12X 1021 D I 
m2 と変化させ重水素放出におけるそれぞれの依存性を調べた。
XPS実験では、室温でイオン銃を用いて重水素を Si単結晶に打ち込み、 Si・2sおよび2p軌道
電子の結合エネルギーピークについて調べた。また、 Si・1s軌道電子の結合エネルギーピークに
ついて調べるために高エネルギー加速器研究機構 (KEK)のBL-27Aにおいて放射光を用いた
XPS実験も行った。
〔結果及び考察J TDS実験
で得られたスペクトルの一例

を図 1に示し、得られた放出

の活性化エネルギーと Siにお
ける水素の脱離および拡散の

活性化エネルギーに関する文

献値を表 1に示す。これらの

値およびイオン打ち込みにお

けるエネルギ一、フルエンス

依存性から、重水素の放出過

程を仮定した。ピーク 1は、

格子間拡散、ピーク 2は、 Si
-D結合を持つ Si表面からの

D2脱離、およびピーク 3は、
Frable1 This work ofrelease activation energy and literatures 

空孔拡散に起因するものであ

るとそれぞれ仮定した。今回

は、特にピーク 2の状態に着

目し、 XPSを用いて実験を行
っている。発表においては、

TDS実験および XPS実験で

得られたデータの両方から重

水素の存在状態を考察する。
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3806 
水溶性大環状金属錯体系における反跳効果(続)

(水溶性金属フタロシアニン系について)

(筑波大化) 荘司準

[はじめに】 金属ポルフィリンや金属フタロシアニンなど大環状金属錯体の多くのもの

は、 そのπ電子共役などからくる安定性のため、 耐放射線性に優れ、 原子核反応の際の

核の反跳に伴う化学効果を、 同時に起きる可能性のある他の副次的効果から区別して、 は

っきり観察し得る系を提供している。 近年上記大環状金属錯体に、 カノレボキシル基、ス

ルホン基、 Nーメチルピリジル基などの親水性のグループ。を導入して、 錯体を水溶性に変

える試みがなされている。 その結果、 中心金属と配位子とのより多くの組み合わせが容

易に期待出来るようになり、 ある場合には、 錯体イオンの会合体も得られている。 さら

に、 錯体に高い水溶性を持たせたことにより、 原子炉などによる照射後の錯体試料の湿式

化学処理が、 以前に比べて極めて容易に短時間で完了するようになった。 その一つの典

型的な例が水溶性金属フタロシアニンであり、 今回は、 その実験例を報告する。

{実験】 深田の方法を主とし、 これにイオン交換による精製を加えて、 テトラー

アンモニウム銅フタロシアニンテトラスルホン酸およびテトラアンモニウムコバルトー

フタロシアニンテトラスルホン酸を合成した。 数十mgのこれら粉末試料を ]RR-3M炉気

送管で2分間ドライアイス温度で照射した。 照射試料は担体を加えない水に溶解し、 一

定量をそれぞれ陰陽イオン交換樹脂カラムに通し、錯体イオンと金属イオン成分とに分離し、

各々の γ線スベクトルを測定・解析した。 銅試料については64Cuの放射能の減衰を待って

ICP発光分光分析により、 一方コバルト試料については、 lーニトロソ-2ーナフトールを

用いた比色分析により、 それぞれの元素を定量した。

[結果および考察】 試料の合成については、 純品を得るのにかなりの修練を必要と

したと言えるであろう。 照射後の試料の化学分離は、 水による溶解ならびにイオン交換

分離ともまことに迅速かっ容易で、あった。

化学分離によりえられた金属イオンの放射化学収率 (η)、 リテンション値 (R)および

濃縮係数 (E)をTable1に示す。 ηとRの和が 100%に達しないが、 陽イオンが流出

Table 1. Results ofwet chemical seoaration. 

Nuclide η(%) R(%) E 

64
CU 

60Co 

95.7+0.7 3.2士1.8 <10 

94.0+3.2 2.6:1:0.1 '"'-' 4 

する際かなり tai1ingするのもその

一因であろう。 金属陽イオン部分に

大部分の放射能が集まることは、

以前の結果から予想できたが、 そ

こでの濃縮係数の低さは驚きであり、

Statistcs represent standard deviations合omthe repetition. 目下その因につき検討中である。

Recoil effects in water-soluble macrocyclic metal complex systems (continued). (In water-soluble 

metal phthalocyanine systems). 

Sh吋i，H. 
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3C01 
深海堆積物におけるPu-238/Pu-239，240放射能比

(金沢大院自然)堀田和男・ M.A. Haque 
(金沢大理)0中西 孝

【はじめに】 1964年4月， SNAP9A装置を搭載した人工衛星が軌道に乗りそこねて落下し，インド洋上

空約50回で自爆装置により破壊されるという事故が発生した。との事故により， SNAP9Aに内蔵され

ていた6291同 (17kCi)の238pU(T1/2 = 88y)が環境に放出された。現在までに，大気圏内核実験から
も約300τBq(約8kCi)の238pUが環境中に放出されたと見積もられているが(大気圏内核実験による

2おPuj239.2AOpU放射能比は約0.024)，環境に放出されたPU同位体の中で， SNAP 9A起源のものは，同位

体組成 (100% 238PU)や放出の量・時刻・位置が比較的よく分かつている放出である。 SNAP9A事故

で放出された238pUの大気圏内での挙動及び陸上への降下量分布は比較的よく調べられており， 1970年

までには，対流圏内に約5%を残して降下してしまい，‘北半球への降下量:南半球への降下量'は約

‘3 : 10'と報告されている (J.H. Harley， J. Radiat. Res.， 21， 83(1980))。 しかし，海面に降下した

238pUが海洋でどのような行方をたどったかについては，あまり分かつていない。海水中の238pU濃度が

極めて低く，定量が困難なためである。

一方，我々は1984年以降，採取点を広範に分布させながら良好な状態で採取されるようになった海底

堆積物を入手してきでいたので，海水柱を経由して238pUがど、のように海底に到達しているかを調べる

ことが可能になった。そこで，現在までに得られた結果をここに報告する。

【実 験】今回239.240pUと238pUの定量結果を示す深海堆積物試料は， 1984年， 1988年， 1996年に太平洋・

インド洋及びそれらの隣接海で行われた東大海洋研・白鳳丸の研究航海に参加して得たもので，試料

の状態の良否を確認しながら入手した。各採泥測点(水深 2，500~5 ，600m)で入手したコア試料 (12

cmx12佃xL<40 佃または 8佃φxL<60cm) を 1~5cm 間隔で深さ別に切断し，乾燥・粉砕・混合してPU

同位体の分析に用いた。数gずつの堆積物粉末試料にトレーサーを添加後，アルカリ溶融で全分解し，

沈殿法による主要元素の除去および陰イオン交換樹脂カラム法によるPUの分離・精製を行った後，電

着線源の調製および、α線スペクトロメトリーを行って， 239MPPuと238pUを定量した。

【結果と考察】 239.24OpUと2おPUの堆積物中深度分布のデータ

が揃っていないコア試料が残っているが，徐々に蓄積されてき

た我々のデータから次のようなことが言える。 赤道~北半球

の中緯度の海域では， 239MDPuも238pUも堆積物中で深さととも

に濃度が減少するが， 238puj239.2AOpU放射能比の深度変化は小

さく(概ね 0.01~.06 の範囲)， SNAP 9A事故に由来するマー

クは薄い。しかし，北部北太平洋と南半球の中緯度海域では，

0.06~.22 と高い238puj239.24OpU放射能比が観測された(右図)。

右図には，一般的な地表土で測定された238puj239.24OpU放射能

比の範囲の緯度分布(太い折れ線;E. P. Hardy et al.， Nature， 

241，判4(1973))も併せて示した。深海堆積物について今回得

られた238pU/239.24OpU放射能比の多くは，地表で測定されてい

る値とほぼ一致しており， SNAP 9A事故で放出された238pUで

海底に到達してしまったものは，核実験起源のPU~可位体ととも
に地表(及び海面)の238puj239.24OpU放射能比のまま比較的速

やかに，その海域の深海底に到達したものと推論される。その

一方で，一部のSNAP9A起源の238pUは，海流に乗って北部北

太平洋まで輸送されてから海底に移行したと考えられる。
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3C02 
宮城県沿岸における海産生物中の天然放射性核種濃度

(宮城県原子力セ)0石川陽一、吉田徳行、大庭和彦、星野和行

【はじめに】海洋モニタリングや地球化学の研究において海水中の放射性核種の分布・挙動を知ると

とは重要であるが、一般にとれらの濃度は低く、直接測定することは困難である。海産生物による放

射性核種の生物濃縮を利用してこれらに関する知見を得るのはひとつの有効な手段である。本研究で

は宮城県沿岸における海産生物中の幾つかの天然放射性核種に着目してその濃度を測定し、生物種間

や核種問、及び採取場所聞の違い等を調べた。

【方 法】宮城県沿岸において、軟体類としてはフジツボ、ムラサキイガイ、ホヤ、カキ及びアワビ

等、また海藻類としてはアラメとウミトラノオなどを採取した。試料はできるだけ殻と軟組織等の部

位別に分けて処理し、約110'Cで乾操後約450'Cで灰化し、プラスチック容器に詰めてガンマ線スペク

トロメトリー用試料とした。試料によっては一部乾燥試料を用いたものもある。放射能の測定には低

エネルギー領域までのγ線測定が可能なGe半導体検出器を用いた。

【結果と考察】 Fig.1に、 1998年12月14日に採取したフジツボの軟組織部の乾燥試料(生重量換算

で約50g相当)を相対効率約50%のGe検出器で測った場合のγ線スベクトルを示す。ウラン系列に

属する盟勾h(24.1 d)の2本の強いγ線が認められる。その濃度は生重量当たり約50Bqlkgであっ

た。海水中のウラン濃度の文献値 (0.002ppmすなわち0.025Bqll)と比較すると約2000倍であっ

た。フジツポ中の盟勾hはほぼ自身の半減期で減衰したことから、海水から何らかの形で直接的に取

り込んだものと推定された。この試料にはそのほか、 7Be、必K、210pbも検出された。ホヤの内蔵(肝

臓)からは高濃度の 7Beが検出された。その濃度は採取時期や採取場所によっても異なったが、生重

量当たり約300"'900Bqlkgで、降水中の濃度(約1Bqll程度)の数百倍であった。また、フジツボ

と同じくらいの濃度の盤作hも検出された。ホヤの可食部にはあまり高い濃度の天然放射性核種は検

出されなかった。そのほかの核種・試料、地点聞の差などの結果についても当日発表の予定である。
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ICP-MSによるプルトニウム測定の際の分子イオンの影響

(日本分析セヘ新潟保環研 2)

0岸本武士 1、磯良啓介 1、佐藤兼章 l、殿内重政 2

3C03 

【はじめに】

ICP-MS測定では、しばしば測定溶液中に存在するマトリクス元素から生成する分子イオンの

影響が問題となる。 ICP-MSによりプルトニウムを測定する際に、測定溶液中にウランが混在す

る場合にはウラン 238の水素化物(238UW) のピークがプルトニウム 239のピークと重なり、

定量値に影響を及ぼす 1)。我々は、ウラン以外にも測定溶液中に存在するいくつかの元素が

分子イオンを生成し、質量スペクトノレのプルトニウムの m/zに影響を及ぼすことを経験した。そ

こで、それら分子イオンのプルトニウム測定値への影響等について検討したので報告する。

【実験】

測定溶液中で測定対象であるプルトニウムの m/Z(239， 240および 242)に分子イオンを生成

すると考えられる元素としては、内標準法で測定する際に添加するタリウムまたはビスマス、試

料中の鉛およびウランである。それら元素から生成される分子イオンの影響を調べるため、各元

素を添加した 1M硝酸溶液を調製し、二重収束型 ICP-MS(日本電子製 PLASMAX2)で測

定をおこない、 m/z239. 240および 242のスペクトノレを得た。プノレトニウムの分離精製の際に

用いられる過塩素酸を先の 1M硝酸溶液に添加した試料についても同様に測定した。

[結果と考察]

結果を表 1および図 1に示す。測定装置、測定条件により分子イオンによる影響の程度は

異なると考えられるが、本実験では、鉛 100ppb、ビスマス 25ppbの溶液の測定では、 m/z242

の位置に 242pUに換算してそれぞれ約 30ppq、100ppqに相当する分子イオンのピークが観測

された。一方タリウムの溶液は、 25ppb混在しても分子イオンのピークは観測されなかった。また、

過塩素酸が共存すると、過塩素酸に由来する塩化物イオンによる分子イオンのピークが顕著

に見られた。
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表 1m/z 239， 240および242における分子イオン

図 1プルトニウム理l定値への分子イオンの髭響

分干イオシ田章E響がみられるものE芸誤認三議議議|
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伊jえlま、 N.Momoshima， H. Kakiuchi， Y. Maeda， E. Hirai， T. Ono， 

j. Radioanal. Nucl. Chem.， 221， 213-217，1997. 

In自uenceof Polyatoic Ion on the Measurement of Plutonium by ICP-MS 

Kishimoto， T.， Isogai， K.， Sato， K.， Tonouchi， S. 
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3C04 

1 . はじめに

α放射体の液体シンチレーション測定における
空気ルミネッセンスの影響

(共立薬科大学)0村瀬裕子、本間義夫

液体シンチレーションスペクトロメータ (LSS)による 222R nの測定において、低エ
ネルギ一部に、未知のピークが観測されていたが、多くの場合、測定系のノイズと見なさ

れてきた。本研究室では、このピーク強度がパイアル内の空気層の容積変化に依存する点
に着目して検討し、これがパイアルの空気中に存在する 222R n、218p0， 214p 0による
空気ルミネッセンスによることを確認した。従来、 LSSによる 222R n測定において空気

層中のラドンは測定値に寄与しないものとされていたが、正確なラドン濃度を得るには、

その補正が不可欠である。本発表ではラドン測定値に及ぼす空気ルミネッセンスの影響と

その除去法を検討した。また、空気ルミネッセンスを利用したラドン測定器の較正法につ

いても述べる。

2 .測定
液体シンチレータLSの容積が4. 8. 12. 16mLの222R n試料をLSSで測定する。スペ
クトル解析により空気ルミネッセンスの計数率を求め、 Ostwaldの溶解度係数より、 LSお

よび空気層のラドンと娘核種を算出し、これらに基づいて空気ルミネッセンスによる誤差

を求める。
226 R a溶液の上部空気層から分離した222R nを標準パイアルにとり、 3.5時間後LSSで
測定し、空気ルミネッセンスの計数値からパイアル内の222R n放射能を求める。これを標
準222R nと呼ぶ。次に、活性炭検出器および硝酸セルロースフィルム (Kodak LR115) 

を一定時間、広範囲の標準222R nに曝し、常法により 222R n濃度を測定し、空気ルミネ

ツセンスで求めた222R nの値と比較する。

3 .結果および検討
ラドンがトルエンなどの有機溶媒溶けやすいこと、また、積分計数法を用いることによ

りLSSはラドン測定に有用であるが、パイアル上部の空気層に存在するラドンと218P 0、
214 P 0は空気ルミネッセンスを放出し測定値に加算される。従来は見過ごされてきたこの
計数値による誤差は液体シンチレータLSの容積が4， 8， 12， 16mLの場合、それぞれ

+15.7， +6ム +3.0，+1.4%となる。この誤差の除去には、スペクトル解析による法、 LS
の容積を少なくとも16mL以上とするなどの対策が必要となる 1、20

活性炭検出器による 222R nの測定値は広い範囲で、空気ルミネッセンスから求めた標準

222 R nの放射能濃度と良く一致した。また、 LR115フィルムのトラック数は、標準222R
n濃度と広い範囲で直線関係を示した.。本法の長所は既知量のラドンを調製するために
3.5時間でよく、また、 226R a溶液は標準溶液である必要もないことである。 3

4.参考文献
( 1) Murase， Y. et al.， Appl. Radiat. Isot. 1989， 40， 291. 

( 2) Murase， Y.， et al.， Appl. Radiat. Isot. 1989， 40， 295. 

( 3) Homma， Y. et al.， : In proceedings of the International Conference on Advances in 

Liquid Scintillation Spectrometry 1994， Glasgow， Scotland， pp.ll1. 

Effect of air luminescence counts on determination of α四emittersby liquid scintillation 

counting 

Murase， Y.，Homma， Y. 
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3C05 
環境中性子による放射化とその利用

( 1 )極低バックグラウンドγ線計測で検出可能な中性子放射化核種

(金沢大・理・ LLRL)0小村和久、AhmedM. Y ousef 

尾小屋鉱山トンネjレ内(水深換算270m)に設置した極低パックグラウンドGe検出器により

従来より約2桁低レベルの放射能検出が可能となった。その応用として、環境中性子による誘

導放射性核種の検出を試み11核種の検出に成功したので報告する。

試料及び測定

検出可能性のある核種としてターゲット核の中性子捕獲断面積が大きくて半減期が適度に長

いもの約20核種を選んだ。人工的な汚染の可能性を排除するため、 Co-60測定試料としては戦

前の試薬と考えられるコバルト試薬のほか、現代の試薬を及び金属板などを入手し測定試料と

した。その数g~100gを用いて γ 線測定用線減をつくり、尾小屋地下測定室の極低パックグラ

ウンド同軸型Ge検出器(相対効率93.5%)および平板型Ge検出器 (28cm2、相対効率30%) を

使用し数日から10日程度測定した。

結果

これまでに検出された環境中'性子誘導核種はSc-46，Co-60， Cs-134， Eu-152， Eu-154， Eu.155， 

Ta-182， 1r-192， Au-198及ぴ航空機搭乗時を利用して検出した、 Na-24，Mn-56， 1n-116mの12核

種に及ぶ。 Au-198，1r-192， Sc-46およびTa.182のスベクトル例を図に示す。

中性子誘導核種の環境科学研究への応用

環境中性子で生成するEu-152及ぴCo-60は原爆中性子線量評価に際して計算と実測の違いを

説明する候補の一つである。 Au-198は容易に検出可能であり環境中性子の評価に極めて有効な

手段を与えると考えられる。またCo-60とCs-134の存在はこれらの核種が全て人工起源とは考

えることができないことを意味し、場合によっては天然起源と人工起源の分別の必要性を示唆

している。極低パックグラウンド井戸型Ge検出器の使用で検出感度が飛躍的に向上するので環

境中性子関連の新しい研究分野が開拓できると考えられる。
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Activation of natural materials by environmental neutrons and its scIentific use. 

( 1) Neutorn induced radionuclides detectable by extremely low background gamma 

spectrometry. Komura， K.， Yousef， A. M. 
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3C06 
環境中性子による放射化とその利用

(2)金の放射化による環境中性子評価

(金沢大・理・ LLRL)，小村和久、 o Ahmed M. Y ousef 

極低レベル放射能測定の応用例として、金の放射化による環境中性子の評価を試みた。

Au-198は生成断面積が大きく寿命がが短かいので、短時間の曝露で測定でき、また地下保存に

より繰り返し利用できることから中性子評価に極めて有効である。

l実験l

初期の段階では金製の装身具、記念金メダル、金貨等の身近な材料を利用して実証実験を行っ

たが、信頼性の高い測定を行うために 99.99%の金粒及ぴ0.7mm厚の金板を購入し、その20g~

50gをターゲツトとして使用した。金試料は尾小屋地下(270mwe)に保管して実験開始時の

Au-198が無視出来るレベルまで減衰させたものを使用し、観測地点まで、は0.5mm厚のCd板に包

んで運搬した。中性子曝露は木造家屋とコンクリート建屋(海抜約30m)内、海抜高度500m、

650m、1000m地点、海水および池水中で行ったほか、航空機搭乗の機会を利用して飛行高度

における中性子評価も試みた。中性子エネルギー情報を得るために、地上での実験では、裸状

態、 10cm厚のパラフイン減速材および0.5mm厚のカドミウムで包んたものの3条件で曝露した。

!放射能測定と中性子評価l
Au-198の測定は尾小屋地下測定室の極低パックグラウンドGe検出器で、行った。 Au-198は半

減期が短かく長時間測定のメリットは少ないので各測定は原則5日以内とした。この聞の

412keVγ線のカウント数からすべてのAu-198が壊変したと仮定したときのカウント数を推定

することにより生成したAu-198原子数を算出し、中性子束へと換算した。 412keVγ 線の検出

効率は金と自己吸収が同等の吸収を与えるように鉛+塩化カリウム+NBL-U混合物から標準線源

を作成して求めた。 Neutronflux (nJcm2/s) 
30ないし50gの金をターゲットとした場

合の裸状態での金 19あたりのAu-198飽和

生成量は海抜高度、保管状態、遮蔽条件に

より 30~ 170原子の範囲にあることが分

かった。生成したAu-198原子数から中性

子束を算出するには厚い金ターゲット内で

のAu-197の自己吸収、生成核Au-198によ

る中性子吸収の考慮が必要である。前者の

みを考慮した第一近似で中性子束を求める
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Activation of natural materials by environmental neutrons and its scientific use. 

(2) Evaluation of environmental neutrons by activation of gold. Komu山lr孔K.，Yousef， A. M. 
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