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1 AO  1 i 97Auの光核反応 一核破砕と咳分裂ー

（金沢大理・東大核研· •追手戸乎学院大...名大理...)

0深澤拓司•吉田 学・長日和彦・小林一人・祠瀬 彰・浜島靖典・

坂本 浩・柴田誠一..今村峯雄・・藻原一郎...古川路明...

【序】我々は、これまで Cu~La の標的核について、最大ニネルギー (E8) が 100~1000 MeVの制動

放射線による光核破砕反応収率の測定を行い！）． 2) 、荷電粒子による破砕反応から導かれた Ruds tamの

経験式3) （講演〔 1A02〕 参照）の適用性を調べてきた。 （講演〔1A02〕●〔 1A03〕 参照）。ここでは

標的核の質蓋領域を広げるため、さらに重い Auを標的核として選び、 E0=45~1000 MeVで収率測定を

行った。 ('Y ,xn) については文献との比較を行うと共に破砕収率分布の結果を調べ、 Ruds t am の式

と照合した。また、破砕反応と競争する核分裂生成核種の収率測定を上記のEoで試み、初めて有意の

結果を得た。

（実験】i)破砕反応： Au箔（純度＞99. 9%; 197Au 100%) の① lcm｢ （約80mg/cm2) 、 ( 2. 5cm角

（約 100，または 200 mg/cm2) を①は東北大核理研電子 LINAC (E0=45~200 MeV) で 5分、 ◎は東

大核研 ES (E0=300~1000 MeV) で 0. 5~2 時間、ピームモニターの Al板（箔）、あるいは Al箔と

Au箔とともに照射した。照射後、 Pt, Ir, Os, Re, Wを化学分雛し、一部は非破壊のままッ線スペクトロメ

トリーを行い、 E,- と T1 心に基づき生成核種を同定・定品した。化学収率は、同時照射の非破壊ター

ゲットとの比較ないしキャリアの回収率より求めた。 ii)核分裂：約 100mg/cm2 の Au箔と同サイズの

ポリエチレン（約 10mg/cm2) を交互に 12組重ねて、各 Eoでピームモニターの Al箔とともに照射し、

ポリエチレンのみをまとめて、反跳捕集核種のy線スペクトロメトリーを行った。

【結果と考察】i)破砕反応：図 1 に E0=300~1000 MeV の収率曲線の例を示す。挿入図は('Y ,n) 反

応の収率曲線（●印）を文献値（0 ，◇，▽ 4),os)) と比較した。なお図 1 には示さないが('Y ,X n) 

, x>l についての比較も行った。図 1 のような破砕収率の E0依存性は他のターゲットの場合と同様
の傾向である。図 2 に E0=900 MeV の同位体収率分布を例示する (E0=400~1000 MeV ではどの E0 で

も、各元素でほぽ同形を示した。）。図中の実線は Ruds tam の経験式への最小二乗フィットの結果で

あり、点線はJonsson ら 8) のパラメータ値に基づく結果である。実線と点線の一致はよくない。質墓収

率曲線の傾きとして求まる P を Eo に対して図 3 にプロットした。破線はJons;on らの経験表式6) ; 

P=l460 • E。 -0.s1 ｷAt-0.a9 (Ea~600 MeV;Atはターゲット質昼数）、P=7. 66 • At-0 -89 (E0>600 MeV) 

による。我々の結果は破線よりも大きい傾向を示す。また、荷電分布の幅を表す R は Eo による変

化はなかったが、Jonsson らの値6) ; R=11.8 • A-0.45 (A は生成核質羹数）より大きく、我々の Cu~

La の場合と比べるとさらに大きい。他のパラメータについても検証した結果、 Ruds tam の式を Auに

適用する場合、Jonsson らのパラメータ表式は若千、修正する必要があると思われる。各パラメータ

の詳しい標的核依存性の検討は講演〔 1A03〕を参照。 ii)核分裂： 1 97 Auの光核分裂片相対収率（反

跳収率はすべての核種について同じと仮定）の有意の結果を初めて得た。定呈核種は asKr, 91,92sr 

, 9 0 m. 9 2 y, 9 7 zr, 9 s 油， 99 Mo, 1 0 3. 1 0 s Ru であり、照射時間、ピーム強度により定蛋核種数に差がでた。

図4 に Ea=600 （●）， 670 (♦), 800 （ ■ ）， 900 （A) MeVについて、質蚤数 99 の収率に規格化した

質景収率分布を示す。 Ee による質抵収率の変化はほとんど無いことがわかる。図中の0印は、'11 =10

（～破砕反応の平均核子放出数）を仮定した場合の各E0 の質嚢収率の平均値である。実線は目安のた

めに示した。詳しい議論のためには、化学分離を併用する精度よい測定が望まれる。

ふかさわたくじ•よしだまなぷ•おさだかずひこ•こばやしかずと。＜ぬぎせあきら・しままじまやす

のり・さかもとこう・しばたせいいち・いまむらみねお・ふじわらいちろう・ふるかわみちあき
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図 l. (y ,xn yp)反応収率 図 2. 同位体収率分布 （白ヌ土印は：it ti n g；こ吏、弓せず。）
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図 3. パラメータ P vs. Ea 
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（文献） ll K. Sakamoto et al., Radiochim. Acta ;!7 (1984)69. ；四（ 1984) 83. 

2) K. Sakamoto et a l.,核理研研究報告 !] (1985) 290. 3) G. Ruds tam, Z. Na turf. 21a (1966) 1027. 

4) K.Lindgren et al., Nucl. Ph ys, 碑（1971) 643.

5) H. G. de Carvalho et al., Nucl. Ph ys. 且盛（1969) 505. 

6) G. G. Jonsson and K. Lindgren, Physica Scrip t a 且 (1977) 308. 

平NOCLER REACTIONS ON Au-197 : SP紅年ION l¥ND FISSI叩
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Kazuto KO印立亨, Akira KUNUGISE, YaSllilOri田叩IMA, Koh SAKAMJID 
Inst. for Nucl. study, Univ. of Tokyo, Seiichi SHIBATA, Mineo 暉.llJ函
otterrongakuin Univ., Ichiroh 只訂五迅臨
Fae. of Sci. Nagoya Univ., Michiaki FURUKAWA 

-11 -



1A02 c u の光核破砕反応 (I i) 

（東大咳研） 0茉ヨ誠一、今下姦埠、宮地 孝、武藤正文

（金沢大理） 坂本 浩、浜島5青典、外大、窪田衰弘、吉ヨ学

（追手門学浣大） 藤原一迅

はじめしこ 一般に高エネルギー咳破砕反応の反応猥溝は Serber (1)；こより提唱され

た二段階モデルー高エネルギ一人射粒子とダーゲット核内核子との西突によりカスケー

ドがひき起こされ、ターゲット核から粒子がはじき出される第一段階、そして励起ニネル

ギーを失い最終生成核となる第二段階一—しこよって説明される。

光子人射の場合、そのエネルギーが冗中間子生成のしきい値 (~140 汁eV) を速えるよう

になると、光子とターゲット核内核子との相互i乍用により△アイソバーが生成され、それ

が直ちしこ冗と核子としこ崩壊し、それらの粒子からカスケードがひき起こされる。この反応

開始の最初の過程は陽子あるいは重イオンによる核破砕反応の場合とは明らかに異なって

おり、この相違が生成核の収率分布など：こどのように反映されるかは非常に興味深い点で

ある。昨年の討論会では、このような目的で行った実験結果から主（こ質量収率曲線 (mass

yield curve) のスロープに相当するパラメータ P について、解析の途中経過を報告した

が、今回はその後の解析について、他のパラメータの結果も含めて報告する。

塞 実験手順は咋年の報告と全く同様である。

結果と考察 r 線測定により得られた生成収率 (mb/eq.q.)は Ruds tamの式 (2) を

用いて解析した。
cr p R2,3 

cr(Z,A) = 
1. 79 (ePAt -1) 

exp[PA -Rjz -SA+ _TA2j3/2] 

ここで、(J (Z,A) はターゲット核 (Z t ,At)から生成した核種の断面積であり、 P は前述の

スロープに相当するパラメータであり、 R は charge dispersion curve の幅、 S と T しま

そのピーク位置、合は全非弾性収率に関するパラメータである。

解析の結果得られた各バラメータ値のうち、 P の照射最大エネルギーに対するプロット

を図 1 tこ示す。ここには比較対照のため Cu の隔子および重イオンによる核破砕反応の結

果 (3) も合わせて示した。図より

1. 陽子、重イオンによる核破砕反応の場合、スロープ（ P) は 2 -3 GeV 以上で一

定1直しこなるが、光子の場合は 600 MeV 以上で一定となる。

2. 光子の場合の方がスロープ (P) の値が大きい。

ということがわかる。光子による核破砕反応は光子源として連続スペクトルを持つ制動放

射線に依存するため、隔子、重イオンの結果と直接比較するためには、得られた結果を単

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

じまやすのり、そとまさる、< iまたやすひろ、よしだまなぶ、ふじわらいちろう
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色ニネルギーの光子；こよる結果しこ変換することが必要である。現在、このため；こ unf o i d

Ing i'却こよる変換そ咲話しているが、制動放射緑；こ対し 1/E スペクトルを｛反定して

300 -1000 准eV での各核種の平均生成収率を求め、それを Ruds tam の式で器祈した毎

果も上記の二つの相違が生じることを支持した。パラメータ？は入封粒子：こよりターゲッ

トしこ持ちこまれた励起エネルギーしこ対する間接的な尺度を与える。 (P が小さい程、祠起

エネルギーが大きくなることに相当する。） 従って、図 1 からは光子による核破砕反応

の方が、隔子、重イオンによる核破砕反応よりターゲットに持ちこむ励起エネルギーは小

さく、しかも飽和に達っするのが陽子、重イオンの 2 -3 GeV 1こ比較して 600 汁eV と

低いことがわかる。このことは、光子による核破砕反応が、ハドロンによる核破砕反応と

明らかに異なった特徴を持っていることを示している。このような違いがなぜ生じるのか

は最も興味ある点であるが、前述の反応開始の最初の相互作用の違いに部分的には帰因さ

れると思われる。 （核子一核子の相互i乍用による冗中間子発生のしきい値は、光子一核子

の相互作用による場合より大きい。） 他のパラメータ、 R および S, T の解析からもこ

のことを支持する結果が得られた。

また、光子によるフラグメンテーション反応しこついて検討するために 7Be および
t11Be の測定を行った。 (t 0Be には加速器質置分祈法を適用） この場合も、隔子tこ

よる惰e/111Be 生成比とは全く異なった結果が得られた。これについても報告する。

参考文献

(1) R. Serber, Phys. Rev. 匹i, 1114 (1947). 

(2) G. Rudstam, Z. Na turf．旦la, 1027 (1966). 

(3) J.B. Cumming et al., Phys. Rev. 旦7, 1632 (1978). 
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先菜，；；戸ぇ芯のシズデて乞 7 ス〈叉ふ：‘m 弐，‘i \C ラメーター〉
（全茨文豆•更這詞・己デ彗翌子・る文デ 0そヨ亭・迂ヨ急、＝全
深甲拓司•長日ゃ彦・小芥一人・村憶杉・央昂墳宍・ゑ忠合・
奈ヨ誠一メ・今村茎追ぷ・足、哀—望古 lll詞―

〈はじめに〉 我マ IJ.光核級砕反応沢幸のノ＼打えナエえ l心‘ー且も1.9 ーゲ、ゾ1-可生奴ばt)
に対する 1衣呑戸検討するために；例勅放射線応最大エネJv 千'9-(E』l:::.ダーゲットと支え
謬率剖定い行 7 2 了たl)。こ収うの結果疇を拉チ（主にフ汀コトン）による板磁麟 I芯か
違かれた R心叫っ経瞭式（•CDHD 式）に過用した。（講茨 IA02.参照）この式‘に含ま
疇 5i．釦/\"ラ X ーダーについて 1己，葛：： ］ens珈ら疇疇疇葱炉摯·乃予碧式迄牛
ぇ？ぃ哀しかし 1 我々が昨年報合したように『こ R に問題伏見ヽ）出で礼己’:て.:.て` S'V. ` 1 /2冗とターゲ｀y卜とした補｀追の更恥止 I＝イわた礼u.の食魚（誨完 IA訂）とと合わ
せて 1 ]。V\ SSo" 五了想位と尤較しつつ／ I\゚ うメーターの先ぁるいは E。依存性·と丘検対すみ。
ば皇〉 V,. lI Cs の実験方え這年汀・報告＇）と同様：ある。 (Au I Ct.t 1= つい 1 1口壽突
!Ao/ I /A Ol 参葱）ターゲット閲ビームモニ 7- 0)成板（コ仮（•t,2p,n) .l.4Na.) あろいは船反
(1~·7L\u( J'-, n,) 1q%,()と失 1こI.\ I....っかとズダッ 7 にして／東尺核扁fE 5 (E。 =3co し／cc；；叫 \I)

影し文核速研し[NAC(• E。 =30~250 叫）て熙射した 3 今日の宍登：：：おける E。吋紐 IJ. ES 

z，，゜． 3 %）しlNAC -z.0 5 ％以下て｀｀あ 7 た u 熙射俊， V 11-非咸愛ざJ I I Csノ如 lぉ匹分謡と
悧月して，それぞ八が練スベ゜？トロメトリーと行し、 E心T~によ1)生成核程と同史・定受し
た。

く結果と考寮＞ の I\° ラメーダーの末足と同位体収字分布：生戒被社＇T)収幸士厄l吏偽から
叩度麦畜祠と熙視てぎない場合は且顆貨1時間や令却時閻と考危して疋の寄牛こ補上したJ:.て］
非筑形最小二委立のユ＞こ゜ュー 4 一つ゜ログラム 1:::. よって CDMD 司の I＼゜うメーターと茨定
しぎ。）i切ら (E。=-fecHeV）の同位体収幸分布囀立社1 に示す c 喫線 Iょ測定釦細na 紐棗
破繰戸vnSSOl"Iらっ予想式 1：：是→‘＜荼も知ある。両者の一致は 9ぐ‘~IさいえないJ I, AuI;:: 
ぉi'\I ても同様ざあった。一方 I V, Cu, Y 謬叩較的良く一致レた．重し、ターゲット釦｀
両者＾ずれは大ミくなっている。
②/'{'ラ x ーターが怜証： P ほ嗅き疇曲扱
叩如ズ｀あ 1) ノダーゲット核/:;:杵与マ疇
励起ェえ 1レギー邑間将町：：京すといわれて
いる。§-2. lミ品及訊｀｀ Eo1：：よる『伍の麦化の
釦示す C E。が大きくなるにつれ？信 11域
少し， 60CH叫以上→、一定磋 1~ なる媛祠1Jゃ見
られる U またんぶ噌加すると E 危 1ま III ご<..
なっ 1 いる。］onらSc111 らの予苦式‘,P=/4-b o·
E。-0,91 C At-0窃 (E。く如 HeV) J P-:: 17. 66•ん-0、81

(E。 6 6ooHeV)] が京すよう I::: 6co 出： V以上
て'9 E0依存 91'生が消える(/) l子 5底からしい。 E。こ

1A03 
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幻沿，；のフー、ニオ A五こ七渇·｛奈とを5 二宗す e ：： ：：こ＾
芦ご印 l；謬’己こ）黒←？ぶ ⇒` て巧言稔豆破翁，； ：応5.:n
; ̂ □ き直こ荒ァ c ｀亨致直．汀弓五9＼う少しほず札る近
云，＝子る。

尺，3 琴体収幸の分石扁
に関係了るツ E。i：：：仮ぅずほ
ぽ‘一定邑と示した。生成板
健の平均雙量萎1（加）訊値
澗條と記 l＝示す（印詈

刷恥と同じ｀）。 Ain と R "> 

イ直 1さ E。 ~boo 11eV の平均信~

てあふ Am噂刀する I二つ
れて RIよi l ＼ ：くなうが‘1 .4u

ほ非常に大て直と示した．］onS5cn ら l,3: R と生成核褪
の嘆邑牧(,4) .J)蘭数としてノ R= 11，紅凡-0/i• .s E.牛えてい
伝（記て｀は A疇n l::. l 磁練ご表しt~.) 1, Cs ·t、9 11 R 
かゞiJ 1 で＼＼値こなリ I ALI とf奈 1ナぼ‘予想色乙して食猜I.ヘ方
が良さをう 1叶恥疇。 (Aul：：ついてしょ町霞由芹哨）

S と Tlょ荷電分和の中 1じ雹荷 (Zp)こ 否：： SA-T斥
ざ与える。Jonsso心 lょ S=0,456,T=0.00033 として E。と
知品）疇仮存しないとした灼牝々の{itt:1＼炉｀は1J\
なり要ti這こ得ている心i恥／＝否 1ナ 3 守険釘紐：り
では S= 0、夕臼， T：：g oo[c3 とな見榮媒と破織吋｀＇水
は主にこ.7) s と Tl：：よる右のt'あふ 5 と T lょ E。 1＝井し?.. lむ独立 2あるプ＼＾／倍全教訓袋呑
句ゞあ3 よう l違われる。 Y~Au 1.'I恥 9 麟よりモ穴了霞迂フL. \\る。
臼全噂性影這嘩複（＝閉釘る U 合の恥彗韮l子］onSS091 らの予想立一致すう
怠果遭瓦
以上）中室核怜域 2' はJonSSon らの予想式と月い ECD HD 武 1：：：よリ穴，敬悟こ良く再現

でごうことが視認さへに。しかし 1 個々0) /\゜うメーターと見ると詳細な釦" 1守一致しなか
っに。特に王， 13~乙S などでは 1＼゜うメー？ ～の予想式IJ‘うはず乳之いふ
く参考文隙〉
1) 茉 I丑 l 年，舌田 4也／第叶疇麟芦．討論公iAos~IAD‘7
ュ） G.G. Jonsscn 砂d k.Li11d3rcM, Phys.Scr-,ptct 7.. /4Hl'l~う） ；区 7 3c8(I977) 

3) 琴他直麟研究報告亙，巧o(I13S)
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1A04 Lu< 75 と Au-197 の

＼金尺大理，

I ヤ
, 9,  

`^’ 

研咳大東

TC -X n) 皮応

む
追手戸門学院大．

料
名大理 I,•こ浜島靖其．

坂本浩，そ柴田誠一

吉ヨ学．

小林一人
出ぼ
古川路明

深：尺拓司，長ヨ和彦

+... =,,... l!:.—· 
今吋峯雄，膳原一郎

門瀬彰，

【：まじめに】

127 

光核反芯；こよって， 原子番号が土 1 変化する反応に着目し，

ターゲットを中心に冗放出反応と，

これに関連し．

2 次反応の寄与について議論した (re f. 1). 本年は

制動放射線の最大エネルギー (Eo) 

昨年 Cs-133.1-

が lOOMeV 以下及び精度の高い Eo による 10

゜ ~200MeV での再実験を行った· また． Eo = 30~lOOOMeV の V-51 の再実験及び， 新に Lu-175

, I\u-197 からの収率を求め， 標的核質量 (A t)
"> 
→ Cr では． Cr-48 の結果が文献値（ re f. 2) 

証と思われる A t **2/3 ないし Atには比例しない事が分った．

面或いは体積反応では説明し難い結果となった．

【実験］ ①ターゲット： V. Lu は酸化物の特級試薬をプレス成型した円板

Au は 0. 25 g/ C面の箔． ②照射：昨年と同様 (re f. 1) 

65',l eV を RI コースで， 104, 149. 195MeV をそれぞれ：：： 5%,

射した． ③モニター： AI-27(r.

旨雙 lAOl を利用．）

p 1iを～ 3

に蒸着．

とし，

【結果と考察】

+g, 193m. 195g, 197m 

図 1 には V

依存性を凋べた．

と大きく異なる事．

であるが，

土 5%,

2 p n)Na-21 及びAu-197( r, 

また，

従って，

収率は，

冗反応なら，

(~0.6g/cn1), 

東北大学 LINAC では． 30. 紅

土 3％の精度で直線コースで照

n)Au-196 反応（re f. 3 及び本要

④化学分離： V • Cr : NaOH 溶液に過酸化水素水を加え溶解し，

酢酸エチルで抽出． KOH で逆抽出後，

溶解後'rTA ーキシレンで抽出し． HCl で逆袖出後， 水酸化物沈殿． Au→ Hg：減圧下で溶融し Ag箔

其の他の反応の分離及び⑤測定，

V-51からば

の生成が確認できた．

クロム酸バリウム沈毀．

冗反応の

単沌な表

解析，⑥化学収率の決定は，

Cr-48. 49. 51.• i -5 1, Au-197 からは．

Cs と Lu については．

→Cr の収率（o p en) を文献値（closed) (ref. 2) 

硫酸にて

Lu—• Hf :王水に

咋年（re f. 1) 

Hg-190. 191m. 192. 193m 

現在データ解析中．

と共に Eo に対して示す．

と同様

いずれの

生成物も収率は百数十MeV から急激に立ち上がり， 約400MeV以上でその増加は鈍る． Cr-49

は文献値（ re f. 3) とほぽ一致しているが． Cr-48 の今回の結果はその約1/20である．文献値

が異常である事は，

である 図 3 にば

いくつかの標的核についての質量収率曲線の比較

Au→ Hgの収率を Eo (>300MeV) に対し示す． 傾向は．

（図 2) からも明らか

V →Cr 並びに昨年報

告した Y-89→ Zr, 1-127 • Xe. Cs-133→ Ba とも同じである．

図 4 には． 収率 (400 ~lOOOMeV の平均）を冗＋放出の文献値 (re f s. 4, 5) と共に Atに対し

て示す．

n) (X 

：ままじま

ふじわら

(T, 

~ 1) 

冗一

は．

よしだ

ふるかわ

), (T • 

A tと共に増加するが，

ふかさわ

冗＋）

おさだ

の収率は．

こばやし

Atが増加すると共に減少する．

Au でその増加は鈍り，

くぬぎせ

減少するものもある．

さかもと しばた

(T' 冗ー X

中性

いまむら
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子孜出の有葉で． こ今喋：こ収率しつ~t依存性が全く異芯るの；ま興味深い．女印で宗した｛ T ｷ 

、てぺ n ヽ）支芯の瞑圭｛ 9：：.~ti、 X’ ；の和｛こ Y. x=O → OO ）の頑き；ま 2 である． これらの支芯

が，7放出戻芯である」ょう表茸受芯モデル 1、 a=O. 67) 及こ灯本積支芯モデル 1:a= i. 0) から予

想される·\t｛衣存性（共；こ図士：こ．破現で｛項きを示した．）と：ま異なり，別の新しいモデル戎

いは説明を要する．

文献 (1) 浜島ら， 1985年度放射化学討論会要旨集 (2)d i Napo Ii et a I., J. I norg. Nuc 1. Chem., 

.1.Q_, 175 (1978) (3)Johnsson et a 1., Z. Phys., A.213., 97 (1975) (4)Nydah l&Forkman, Nuc I. Phys_, 

腔， 97 (19 6 8) (5) BI om q v is t et a I., i bid., Al訟， 193 (1971) 

V•C, 

1oot- o0o ゜゜事~ ~.... 

^ O 0 °゜ ムと△ △＊△令ム
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図 3. Au → Hgの収率
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1A05 放射化；、まこよる TWO- :'v10DE FISSIO N'の検証

（阪大理） 0若松智之．斎藤 直，横山明彦．篠原厚．庄司正秀，

高揺成人．吉埼i言樹．馬場 宏

1) はじめに

対称性核分裂が主体のプレアクチニド及び重アクチニド領域で，・純然とした液滴型の核

分裂の他に，生成途上の核分裂片の殻効果のためにもっとこじんまりした切断形状を経由

するもう一つの核分裂の存在を示す報告が，核分裂片の運動エネルギー分布及び質量分布

の測定をすること：こよりされている。 1, 2) 

そこで我々は，軽アクチニド核種の領域においても期待されるこの 2 モードの核分裂を

14 N +209Bi反応系の融合核の核分裂について調べることにし，放出される核分裂片の運

動エネルギー及び質量分布を核化学的手法を用いて測定した。

2) 実験

実験は阪大核物理センター(RCNP)のAVFサイクロトロンおよび原研のタンデム加速器の

14N ビーム(88,95MeV) により行なった。運動エネルギー分布は核分裂片のAl 中での飛程よ

り求めた。飛程測定用には， Al 箔上しこ蒸着した金属 B i(l .87-2.0lmg/cm-2厚）の前方方向

しこ 1 1 枚の約Q.2g/cm2厚捕集用Al 箔を重ねたもの(RCNP) と， 5 枚の約 0.5mg/cm吋軍のAl

箔を重ねたもの（原研）をスタックとして用いた。また Biの前後を約 5mg/cm2厚捕集用Al

箔で覆ったスタックを質量分布測定用とし

て用いた。 r 線測定はGe半導体検出器を用

い試料を非破壊のままで行なった。

3) 結果と考察
全

得られた質量分布を図 1 しこ示す。核分裂 :5 1 

生成物の独立または集積収率から，ガウス € 
形の荷電分布を考慮して，各質置教の全収ー

< 

゜率を得た。なお，園中の実線は目安のため＝u 
である。また，この曲線を積分することしこ > 

よって核分裂の反応断面積 a =0.24b を得

た。これは Pol i kanov と Dru i n3) が求めた

値に比べいくらか小さい値である。核分裂

片の微分飛程の結果の一例を図 2 に示す。

各ピンが，捕集用Al 薄箔中に捕集された相

対放射能を示す。飛程の解析は，多重散乱

を考慮したOSCAR-85計算機コード‘4) を用い，

0.1 

80 90 100 110 120 130 140 

AFF 

図 1. 95MeV t 4N+2098 i反応

で生成した核分裂片の質量分布。

一、 わかまつさとし．さいとうただし，よこやまあきひこ，しのはらあつし．しょうじ

まさひで，たかはしなると，よしざきのぶき，ばばひろし
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図 2. 核分裂片の微分飛程測定

の一例。 OSCAR85で放射能比の再現

を試みたものを点線で示す。

図 3. 核分裂片の生成時の実効

相互作用距離。点線は21.5fmを，

鎖線は19.5fm を示す。

核分裂片の初期運動エネルギーを変化させて，実測値を最も良く再現する運動エネルギー

を求めた。生成時における核分裂片間の実効相互作用距離を，核分裂片の電荷を点電荷と

して，先に求めた運動エネルギーから計算した。その結果を図 3 tこ示す。図から分かるよ

うに実効相互作用距離が d eff =21. 5fmの一群と， d e ff =19.5fmの群に分けられる。各群

がそれぞれ異なったモードの核分裂に由来するものと考えられる。なお，この結果は昨年

報告した l lOMeVでの結果と矛盾する点もあり，これの再検討も含め講演でばその他のデー
タを加えて発表の予定である。

References 

1) M. G. ltkis, V. N. Okolovich, A. Ya. Rusanov and G. N. Smirenkin, z. Phys. 

四， 433 (1985). 

2) E. K. Hulet, J. E. りi Id, R. J. Dougan, R. り． Lougheed, J. H. Land rum, 

A. D. Dougan, M. Schadel, R. L. Hahn, P. A. Baisen, C. M. Henderson, 

R. J. Dupzyk, K. Summerer and G. R. Bethune, Phys. Rev. Lett. ~. 313 (1 986) 。

3) S. M. Pol ikanov and v. A. Dru in, Sov. Phys. J ETP. 迅i, 522 (1959). 

4) K. Hata, private communication. 
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1A06 重イオシ核甦合反応新面積と高い角運動量下ての咳分裂障壁

（阪大・理．原研...) ：：：：：索山明彦． ＊馬場澄子．馬場宏

［緒言］重イオン核独合反応において．蒸発残留核生成反応が核分裂と頭合するようなpre-

ac ti n i de, およしぐその前後の元素を複合核とする領域では、独合反応新面積を得るため（こ，核分

裂と残留核を両方とも測定することが必要である．そして，これらの断面積（核分裂断面積，蒸

発残留核生成断面積，以上の和になる融合反応浙面積）の人射エネルギー依存性は，核分裂陣壁

の大きさや融合の臨界軌道，原子核ー原子核ポデンシャル等の情報を与えるので重要であろゞ

我々は放射化法やカウンター法1) によって．この領域での励起関数をいくつか測定してきた．

これらの結果をふまえて，重イオン融合反応の代表的なモデルである Bass mode i 2) と実験値と

の比較を行いモデルの正確さを調べるとともに．融合反応；こ関する新しい知見を探索することを

試みた．また｀励起関敷から求められる新しい情報として，我々は前回の放射化学討論会で．一

つの複合核につきただ一つ，狭い窓の間の角運動量に対する核分裂障壁を求める方法3) について
発表した．前回の発表では mul ti chance fi ss i on の寄与について考慮していなかったので．こ

の過程の寄与（こついて考察をする．

［結果］融合反応の断面積は通常は単に入射エネルギー：こ対してプロットすることが多いが．

入射エネルギーの逆数に対してプロットすると依存性が直線的になり． Bass model とも比較し

やすい．多くの文献値をも含めてこの方式でプロットし検討を行ったが．ここ：こは二例を， F ig.

1, F ig .2 に示した． F ig. 1 は 197 Au+ 16 O の系における核分裂の文献値い（点線）および我

々の放射化法による蒸発残留核のデータ（鎖線）．これら二つの和の融合浙面積（実線）．を示

したものである．そして Bass model による融合断面積の計算値を破線で示した． Bass model しま

融合の領域を三つに分け，低エネルギー領域（摩擦力の効いていない領坂）．中エネルギー領岐

（摩擦力の効いている領域），高エネルギー領域（融合臨界角運動量が飽和して一定になる領域）

の各々で計算を実行する．前二つの領域では、エネルギーの増加に対して断面積が増加するが，

三つめの領域では減少する．実験値のほとんどは低エネルギー領域に集中している． F ig .2 は

197 Au+ 12 C の系の場合で線の意味はF ig. 1 と同様である． F ig .1, F ig .2 の計算値と実

測値の比較をしてみると，傾向は良くあっているが傾きが少々異なって計算値の方が大きめにで

ている． 次：ここれらの励起関数から求められる特定の角運動量に関する核分裂障壁を他の文献

等も含めて,J /Al/3 (,J；複合核の角運動盪． A ；複合核の質量教） ：こ対してプロットしたの

がF ig .3 である．前回の報告よりプロットを増やしているのに加えて， muI ti chance f i ss ion 

が効き始めていると思われるものを三角でプロットして区別している．また，横線で結んである
ものは同じ複合核で一つの値になるはずの値であり，この誤差を考えれば． 1st chance fission 

が主であると思われる点は直線に近い依存性があることがわかる．しかし，軽いpre-acti n i de

よこやまあぎひこ，ばばすみこ．ばばひろし
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の領域てずれている、点かいくつかあり．：：ねはこ3領戎ては深祁非弾性散且孝0項合咳を径由'_
ない反、芯と核分裂の区別かつ忠こくいたのしこ．独合新面積の決定7)項佳しい事滑そ妄映して；ヽる一

のと思われる．

'”Au足が213Fr.
21-

^
‘
I
I

、 1
/
9
9
\

―
]
}

,‘ 

ヽ

‘, 
-
‘
、

ー

一
qL
P

997Au..92¢•2 0, At. 

F :g. 1 〈左図） ； 97-入̂ U+

16 0 反応vつ迎合新面積

^ '‘ 
’‘ ’‘ , ··~.、

I ••• ¥ , ·.、

• ̀  、..,

、.•‘ 
, ｷ.¥' 
、．、

．、

I •.ヽ

I •.\\ 

ヽ

’ 

‘,‘,’,‘\ 
ヽ，•一•`

-•一•一、
oI I I 、
o aoos a010- aaIS 

11 £cmCM“}』

F ig.2 （右図） 197 Au+ 
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F ig .3 核分裂障壁の角運動量依存性．

核分裂障壁の値は，J =Oの回転液滴模

型の計算値に対する比で表わしている．

斜めの線はデータから導いた依存性を示
す．

゜。 5
 

10 
JI ~l3( 1i) 

15 

［参考文献］ （ l ）篠原ら，第30回放射化学討論会講演予稿某（1986) 1A07 (2) R. 

Nucl. Phys. △澁l (1974) 45; R. Bass, Phys. Rev. Lett.迫（ 1977) 265. 

山ら．第29回放射化学討論会講演予稿集(1985) 1Al5 (4)T. S ikkeland. Phys. Rev. 旦因こ

(1964) 669; G. E. Gordon et al., Phys. Rev.UQ (1960) 1341.（前者が 16 0 のデータ．

後者が 12 c のデータ）

Bass. 

(3)横

COMPOUND FORMATION CROSS SECTION OF HEAVY ~UCLEI AND lTS ANGULAR 汁OMENTUM DEPENDE~T 

FISSION BARRIER 

Faculty of Science, Osaka University, Akihiko YOKOYAMA. Hiroshi BABA 

Japan.'ltomic Energy Research Institute, Sumil-.o BABA 

-21-



1A07 重イオンによる呵i、 208P b 、及び 207p b の

該令萎

（阪大・理、都立大・理＾、金沢大・理民追手門大→否、名大•理り

〇篠原 厚、斎藤 直、高僑成人、横山明彦、庄司正秀、苦松智之、

杜 明進、吉崎信樹、鹿取謙二、馬場 宏、末木啓介A、初川雄一•\

浜島靖典B、藤原一郎叉古川路明D

【はじめに】 重イオン誘起核分裂では、持ち込まれる角運動量が大きいため、核分裂障

壁（ B f)しこ対する角運動塁効果が頭著になる。この効果は、前講演 1) で述べられたよう

に、ある特定の角運動量（J)に対する B fが実験的に求められればより有効な議論が可

能となる。そこで、我々は前講演の議論に基づき、データの不足しているJの小さい領域

のデータを得るため、重い系の重イオン核分裂及び蒸発残留核生成の励起関数を測定して

いる。今回は、融合核221Acを生成する 12c+2o g 8 iと 14N+207 p b 、 222Ac となる 14 ~+20 s p b 、

及び223Thに至る uN+2o g 8 iの反応系を選び、核分裂断面積((J f)を測定したので、その

結果を報告する。

【実験】 実験は、大阪大学核物理研究センターのAVF サイクロトロンで行なった。 90 、

100 、 110 、 125 、 140MeVの 14N ピームと、 90 、 106 、 120 、 140MeVの 12c ビームを使って、上

記の反応系について U fを測定した。 20Q 8 iターゲット (0.3-0.6mg/cmりは蒸着：こより、
207 p b及び207Pb ターゲット (0.2-0.4mg/cmりはN iバッキング上に電着して作成した。測

定は、核分裂片を 2 個の表面障壁

型半導体検出器（SSD)で、その 180° 表 l 核分裂断面積((Jf)の測定結果

相関を利用したコインシデンス法

により検出して行なった。一方の Fission cross section (mb) 
Projectile Ener 訂

検出器(l.Omsr) で相対微分断面 (Me 
209Bi 208Pb Z07Pb 

積を測定し、大きい立体角 (60msr)

を持ったもう一方の検出器は、核
12c 89.2 839t27 

106.4 1241:!:42 
分裂片のかたわれを捕獲できるよ 118. 3 1322:68 

うに設置した。測定した核分裂が 138.S 1547 土 67 1421!60 

完全核蔑合核分裂であることは、
14 N .89. 2 695~35 671 土 42

核分裂片の角度相関の測定で確か
99.1 1070!52 889 士 46

108.9 1211:!:30 1095 土 30 1097 之 30

めた。また、コインシデンス測定 123. 8 1499 之 68 1361 土 61

が困難な前方、及び後方もカバー 138.S 157i:!:36 1466:!:Sl 1482!48 

しのはらあつし、さいとうただし、たかはしなると、よこやまあきひこ、

しょうじまさひで、わかまつさとし、どうみんじん、よしざきのぶき、かとりけんじ、

ばばひろし、すえきけいすけ、しまつかわゆういち、しままじまやすのり、ふじわらいちろう、

ふるかわみちあき
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出来るよう：こ、シング）レス冽定 ⇒併用し

たQ f尋られた咀対断面積は、弾竺散乱ピ

ーク；こ対し規洛比し、別：こ求めた咳ポテ

ンシャルパラメーターを吏って”ELAS72'’

；こより計算した理論弾性散乱断面積と比

較して、絶対i直；こ変換した。

【結果と考察］ 表 1 iこ得られた 5 fを

まとめた。また一例として、 14N+207 pb

の系について、如の 1/E に対しする

プロットを図 l iこ示した。蒸発残留核生

成((J ER) の断面積は今のところ得られ

ていないので、 Bassモデル2) しこよる核融

合断面積（ a f u) の計算値（図 1 中の破

線）•からかを差し引くことにより推定

した（図 1 中の口印）。前講演で述べら

れた方法を使って、このデータから、

JER = 15 土 2、及びB べJ ER)/B f (O) =O. 74 

を得、これと同じ値を与えるべき 12c+

209B iのデータから、JER= 19 土 1 、 B f(J ER)

/Bf(O) =O. 75を得ている。この不一致の

原因は主に核融合断面積にあると考えられるので、現在この計算の改良、もしくは(J ERの

実測について検討している。講演では、他の系の結果も含め、核分裂の角運動蛍効果など

について議論する。

【参考文献】

l) 横山ら、第30回放射化学討論会、 1A06 (1986). 

2) R. Bass, Phys. Rev. Lett.，迫， 265 (1977). 
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HEAVY ION INDuCED FISSION OF Bi, pb, AND Pb 
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1A08 

【者言】

ムニーーズ'.... 
‘‘‘‘d.. 分裂片の質量毎の角度分布の測定及び，

は，

一昨年，

定される」

B iの a 誘寡核分裂

（金沢大， 都立大，, * 

昨年それぞれTh,

「対称・非対称分割に導く異なる 2 つのサドルボイントが存在し，

というモデル (re f. 1) 

本研究では． このモデルに関連して， 8 iの a 誘導核分裂での①分裂片の角度分布の入射粒

子エネルギー依存性を，

与t ＊ゃ
理m: こ浜島靖典，大規勤，初川雄一，末木啓介

岳康弘道，笞「野功
U の低ニネルギー核分裂の質量分割について報告した．

Ea  =34~42 MeV まで，

詳細な励起関数の測定を行い．

を支持することを述べた．

2 MeV おきに凋ぺ，

の角度分布の分裂片質量に対する依存性を MH /ML =1.0 ~1. 5 について測定した．

に③これらの結果を上記のモデルに基ずく理論計算と照合した．

【実験】

MeV おき）

①約200 ｵg I cnl のセルフサポートの B iターゲットを約300nA

a 粒子を理研サイクロトロンで照射し， go•. 1soｷ. 190• 

D. で分裂片をシングルで測定し角度異方性を求めた．

し，

る．

( 100 ~300nA 

ターゲットをはさんで置いた 2 個の S. S. D. で分裂片を25°.

Lab) で同時測定し，

方法は昨年 (re f. 2) 

また，

も同様．

図 3 に．

差は大きいが，

分裂片の質量比毎の角度分布を求めた．

そこで分裂様式が決

②34 \l e りでは，分裂片

(Lab) に置いた S: S. 

の 34MeV

30ー , 

Set up, 

40ー . 

Data taking, 

と同じ③本実験のエネルギー範囲での B iの核分裂は．

i ss i on であると仮定し，

【結果と考察】②の実験の 90°

称分裂の様子を示し，

核温度及び統計論に基ずく分裂片の角度分布（re f. 3) 

(Lab) 

ピークの中心は．

で得られた質量収率曲線を図 1 に示す．

106. 5AMU であり．

分裂片の全運動エネルギーは，

ref. 4) と一致している．

151MeV であり，

なお注目する質量比1. 4 での収率は 0. 9%, 

角度異方性の入射粒子エネルギー依存性を図 2 に示す．

a -L b • cos 刀へのフィットの誤差のみ考慮し．

) Hu i zen g aの結果 (re f. 5) 

はまじまやすのり

なかはらひろみち

おおつきつとむ

こうのいさお

34MeV では確かに

Viola 

（誤差は．

異方性W(O)/W(90) は 1 + b/a で示す．

及び③で求めた計算値 (0)

ギー範囲での角度異方性はほとんど変化しないという傾向 (O)

なる．

1. 5 

Ea  =34MeV での角度異方性の分裂片質量比依存性を示す．

質量比依存性は見られない． ③の計算値を表 1 に示す．

計算値では大きな差が表われるはずであるが，

値が示すほどの差は現れていない．

実験値では，

はつかわゆういち

その結果

の34~42MeV

ら大
J

(2 

a 粒子を入射

7 0 ー, 9 0 ー 

解析

single- chance f 

を計算した．

と比較すると，

は一致するが，

典型的な対

(a, f) 

測定の統計及び

であ

のシステマッティックス（

では 0. 3％である．

図 3

このエネル

絶対値は異

統計不足のため．

誤差を考慮に入れても，

誤

対称・非対称分割で

計算

すえきけいすけ
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以上から．

＜鋭明できる．

「堵言」のモデルで，

一方． E a =34¥1ey 

角度異方性の入射笹子エネルギー依存性の唄向：ま．

にお；ナる貢量比（衣存性：よ見られない事から，

ま
}C,’

— 

このモニ—]レ

；こ淀う芯ら， 3 ；の咳分裂；ま大蔀分対祢分裂を導、：サドルボイントを径由し， 非対祢分裂を三箪

'· ̀ サトミ）レポイン＇し：ま経由して＇．ヽ芯：、と言える． 質量分布，Jつ広がりば その後のゆ・らぎこよる

しつもと思われる．

+ •• 9• 

人、成 (1) ¥1 o i I er & N i i s son, Phys. Le t t.,；直． 283. (1970) (2) 浜島ら， 1985年度放射化学討

論会要旨集 (3)Vandenbosch&Huizenga, NUCLEAR PISSION, P.184, Academic Press, New York 

(1973) (4) V i o I a Jr., Nu c I. Data. Sect., Al, 3 91 (19 6 6) (5) Va nd en bosc h&H u i ze n ga, NUCLEAR 

FISSION. p_ 194.,¥cademic Press. New York(1973) 
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表 1.

36 38 40 

E~ (LAB,) MEV 
角度異方性の E“ 依存性

34 42 

角度異方性の計算値

. '•_ 
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1.2 1.3 

凡/ ML 

8 iの角度異方性

l. 1 1, 4 1. 5 

B(fission barrier hight (MeV) 

E~v:excit atio n energy at saddle (MeV) ex 

t :nuclear temp. (MeV) 

u" 
:angular anisotropy W(0ー)/W(90ー) 
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1A09 函3i竺池反沌こお‘け珀知澤

ぽ斤逹文・理，萎ユス・ぎ） 0忌認二，森エ光，工嗅迂5
苓戸吐ー，喬ぷ答天，外芥武

〖はじめに茸祠直沐合戒去として現任直イオン板反応が広く用いら礼てお‘八起和ク十
今‘元希ゃ超哩核表．il)合威乞目的とす b研究において＼子汝幸千可沢存己＾てあゐ。第T同也
体去として\~桟合反応複こパ怪棺令菩発遥活比：ぷし）主じ石燕婆残留該サ・望等·であ砂ゞ
猿蝉が‘mr珍 1-: つれてこれと殻合すゐ反応、として核／冦わ反応が商憩！と九てくる。シ
れ手で 1-::.哀分裂 l：：つい Zl<t数泊くの苺．I芯が‘厄されてきたが、今区統一的厄理達禽さ確立丁る
に lJ至て疇ぃ。詞知lざ、 2a虹゜池疇にお＼1るクーロン晒‘も缶‘繹麟生成
物 m電滞峠と笥母蓉遥点む訊訛学的手邸翫讀淀／し、枝み心反応ぎ面衰こ式涵
ゎとともに、これらの今令につ L ＼て（ a)., でar手 ( b )3L 7a#•c 

Add cone. ac, and こっnc塩NO3. Aこa 紅ゞaOH ·•nd conc.. SC!.. 器っかの考釦釦恥て鍬告すみ。 ::: :::::~'and conc.3"03. I::::ユ＝::~:こ•べ 1 and:IaNO`• 

〖照射〗約3→I心のア）レミ応B1 Evapoiace (Pd,Cd,Sb 、 Cs,3a,Cal. •qニニニ：：：＝n 、しこ：こごと；
さ約 1f'IY'1% /C"fll澳空荼羞し、核鐸片っissolve L a.5M SCl -, i •. S ヒ＝•しAPこL二9gaoq.
羹遺えわため I'( 1'）レミ活を重 Sacaraca 1·,i ch,~2s I ゜C←―：：二→＾30. and'iaNOー・
ねたものどターゲ｀ットとした。 シれ s「―-- ? I So i.••an こ axC＝ユこユ:.ゴとこ：こごと．

:99ーす］：こ誓06日Me言］：ロロ：や ] aqIAdd: ::d: ：。mso呵ユ3と。~ lac 

疇した舌認イオンビームを 1 時闇 ?—-—ゴ s —--; 

応如輝謡虚。 20Nずビ—ム 7 sb I Cd ―――三Add JaOH. 

3oil co ごelease a,s 

ラッ 7ス＼オカレントインテグしータ I • Cancごこ :uq●

::::「どここ力忌｀：こ:: S」こ三言ご？ p゜：：：言：日了—つ
ぁ., r：：゜ CS Ba 戸下心o3and YH4a•. 

e9,2  
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1 A 1 0 軽質量系の重イオン核反応；こお；ナる賃置分割

（都立大理） C末木啓介・中唄弘這

（理研） 河野功

（信大繊堆） 松瀬丈，告

［諸言］今までに29Ne +5ー C r 、 :6 0 +”F e 、 12c+ssN i重イオン核反応系におけ

る入射核より重い粒子の運動エネルギー分布、電荷分布などについて実験結果を報告して

きた。得られた反応系での反応生成物の特徴をまとめると二つの種類となる。一つは、入

射核から 2 で 3~4 ぐらいまでの生成物で、角度分布は前方ピークをエネルギー分布は前
方から後方へ次第しこ阪くなりエネルギーの移行が起こっていることを示した。他方は、入

射核より 2 で 4~5 以上離れた対称分割生成物で、角度分布は 1/s i ne となりエネル

ギー分布についても角度によってぽとんど変化しない。前者は、深部非弾性過程の特徴が

強く表れていて、後者は、非常に反応時間の長い深部非弾性過程か複合核形成した後の核

分裂過程であろうと考えられた。しかし、これら 2 つの過程は重なり合って観測されてい

るため、分離して各々の反応機構について議論することが困難であった。今回は、軽質量

系の重イオン核反応における深部非弾性過程（非平街過程）と核分裂過程（平衡過程）に

ついて更しこ検討してきたので報告する。

［解析と結果］深部非弾性過程と核分裂過程：こついて考えるに当たって二つの段階で考え

た。第 1 段階は核分裂過程の可能性及びその分裂片の電荷分布について理論予想を検討し

た。第 2 段階は、実験で得られた電荷分布｛こ核分裂過程の寄与を除いて、電荷移行を拡散

模型によって解釈した。

（第 1 段階）核分裂過程について

軽質置系の重イオン核反応において、持ち込まれる角運動量が大きくなると核分裂障壁が

低くなり核分裂現象が起こり易くなることが、 ro ta ti ng liquid drop 模型において示

された。 1) また、実験結果からも 1 4 OMe V20N e +5ー C r と 20N e +s4c r 反応系しこ

おいて、標的核の質量依存性が示された。 2) これは、fi ss i l ity parameter (22/A) の

影響によるものと考えられ、蒸発過程との繭争を考えた統計模型プログラム ALICE に

よっても同様な示唆が得られた。次に、核分裂片の質量及び電荷分布について予想するこ

とが必要となる。これについては、拡張された Hauser feshbach法により求めることが出

来た。この方法では、核分裂片そのものを蒸発過程と同様に取り扱うことにより生成する

核分裂片の質量及び電荷分布を求めることができる。そして、 Oeschler らの A i;; 1 00前

後の反応系3) 及び“T i +160 、 35 Cl +27Al 反応系についてその質塁及び電荷分布を

説明することに成功した。 4) これを今までしこ得られた実験結果に対して、計算した結果を

図 1 a~2a しこ示した。図 1 は 125MeV160+54Fe 反応系で、図 2 は 1 2 OMe V 

12c+5aN i反応系であろ。図からわかるように対称分割生成物の周辺ではかなり良い一

致を示した。

すえきけいすけ・なかはらひろみち•こうのいさお•まつせたけひろ
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（第 2 段港）深祁非弾性過程；こついて

実験て得られた電荷分可；こ計五て渇・うれた咳分裂の寄与そ弓iくと、深器非弾竺過弓：こよる

電荷分布が得られろ。これらの結果；よ図 1 :)、 2 b にそぺ九ぞれ示した。次：こ、こら逹忠こ

対して菰散摸型から電荷分布；こついて考える。 Norenbergらの五散模型；こよるこ次式で表

すことっi出来る。

p
 

(z'. 、 T I nt) = (-l;r D こて， n t )-1 2exp (-
(Z:-Z0-v こ T i n t) 2 

4 D z T i n t 
) 

ここで、 D2 は d iffus i on係数であり、心は dr ift係数である。また、て r n tしま反応時間で

ある。更に、 Z0 は電荷分布の中心である。 この式から、我々は、電荷分布をガウス分布

として近似した。その際、 VZT i n t =O であること z J = z pであることを仮定して電荷分
布の変化について調べた。これらの計算結果がら深部非弾性過程について議論する予定で

ある。
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Keisuke SUEKI 
Hiromichi NAKAHA."l.A 
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1A12 → 7 必グ邊克炭窒分裂今I~繹孜

（毎Z文奎•塩手六
吠疫氏・志炉的•初/I)瑶ー・デ辰迄理呵寄功＋

［堵言J

核分婁：：伴う蜂現知ぅ 5 、全馳的 l；；もっしもf （商究ごへこ 1) ぅさのほ貫量繹曲笈
でるリ、 し力し依然ししこ、二 n 由練 l::. ? 1ノての蒔滋和でなされて I} か）と名ってJ- (j。::.
水切理箪の豆 l二介製被灼分裂／こ到るこデ lレとし-C. {) 3 IJ 3 な考之ら（だとえば主忍／e.

Pー',ht mode/ 1 あJ I ノは江／｀ふ'/)n fo/.nC n,ode/ 1 又、 S^dd/e ?°inr 力｀5, l s.C.I•SSI幻
戸InE 手か＇の d)'l1入m,·cs 乙秀含したそデI年）戎旦唱ェれて □ たが、愛壼蛉曲鍛
4 表明 Iこ十分答えご（ I ダ座論四ご庭.PB ェがご II は I) ク

当可鱈ど＇序舟 Iニア 7 テ／イに元呑の依工和げ＇一 l=-Fa 麿知鯵起放分裂の元唆乙行な
ぅコと lゴリ、愛影碑亨疇準喧 Iニフ II てか＇こざ巨。本荷ぶ I~ ユ37吟99虜
蕊分裂＇），ユ）｛ニフ II Z. 昨年 Id /j虚ア芥 9 7 ケeアクで索告しT= o 令国はエジに必げeア
妙 I＃屡7T子で＇の屍暁訊テなった。二のエネ I叶＇’ー便名で＇愛遵双率曲練の入界エネ Iレギ｀
遠和伍和暉応訳、グ以’叩Ie ch4nce.. fぷI'on ，ヌー膠が入約エネ ILギ
ーに対戸対和分と麟秤分繹釦輝り比 (P/ v rぶ7o ）ぶ＇と•1の F ラに変化ア
”(;J..と＇［ニフリて詳しぐ朗べた 0Z’'考紐する。

［要聡コ
霧這麻1::.I リ戌イオ芸知□ I心輝し、ア Iしコー／身がリそれ豆約

2筏ゥ／cm土 4ぷ音 1=" とし｀ 7- ゲ＇ゥI-ロi乍裂 L E.. o ..2 3／吟ふび線か゜ク K
ロ x トリー I;:.F') 行かた。分型片道知ためキャッ干ャーiTi1 Iレで＇クーゲ＇，ゾトを芦、

ズ、瘍みグ入府エネ lレギ'-乞ニターのための C足官とAJ笛を巳がや久立当な閤隔／ゴ磁皇レ
てスク 7 e 槌んで＇il!lfした o 央咲丑紅ぽ配核研究所S F グ 1・クロト D ンにF.!) 、
年／・ 4 配葛変 2入節Lネ lしギ＇ーと変えて敷回疇切テなった。翌約仮旦 7 ／二 Ge(L/)半
釦攻謬I:.;3 麟幻戸フた。解m r稼勾エネ l叶＇ー＆び、半芸窃が虹L SQ. Iニ
り約玩なII ，そ紅·'外の核分裂収李窪亨o

［桔果砂＇芳殿J
喝和り入節エネ lしギ'-32 げeアサ 9 fげe1T 六で約／ H□万閤屑で使登畔疇豆
あたが、釦 I.:.I9 ふ2 叫7, 27パ~17, ユ／げeア，／幻屯元 ID MeV のをれ色',j1.の管蚤

紅疇紅万o 絡凸入術エネ Iしギーが高<rり l：：っがて弗⇔衿噸手鱈吐也
しなりのに対して、対称分翌領坑の筋杖 I庄1frr I遠エネ lしf'一寿分ご＇八きく変化しこiI る。
二の性同けユ32..廿ナp :J)I .2 3汽ノナ F っ桔果と同様の性匂と示し圧。文矯全＾入約
エネ Iしf’'-3 ユ Hロアイ7立で＇仔 IO 臼互紅度の入杓エネ 1レ千',_l=-F 乃洞簑と迂敢戸. f:__、
＃、打杯分翌のヒ°- 7 の位星 I以炭<Tlj ftf向が月ふ F/ V K^T、'OI＝つ／）て 99 、イたエネ lレ

お府つデフとを 1 すえざけ 1) す＇九 ,;.フウ｀わゆう 1) ち／ r£ ゲ l子ジ名A3 才ぢ，ニラの 1 J T万
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酋巧｛：：つ 1 J Z t;昨年巻右したが‘、Jf和令裂．茂痘ご
うし勾冦幸＇こ正、戸/) q非対砂鯰型ご‘うし
が碑の元豆切変化が＇砂の（こ苅―して、苅称
令授批菩の定季臼B対幻疇君パ知芦池！子＿
I ft屡ア～ ／るバぷグで＇l巧認I？少な（ I r,:.:_•、

丘如1 A第エネルギ咽ぷ＇ぽガ叫J這伍
む必た。討諭会で＇な→分＾現象に耀え｀対称
鐸衝が非加祐分裂鏡“＾和明遣瑣で'7 二人
釦）年．ほと’’のがラ 1二 Tりか T+と布桂すして袈告し已
し）一又、か必だ結果にフリ乙茎恋彪亙以蛉裂
謎遺和虹墳（Jて蛉知匹9エJ}_
以 veえ必心I'ナグの心 x_- Jー等E立
に変化ざ乙；亨にFl二，更綬釦麟I街敬呵
閃廷'P/ y rり六'o 争且士見を糾芍る。.z3芦

ナ P, .2:3 ”+-E 号心郷果＆幻噂履涅
呆が屯紺紐戸ど•も併庄っこ裁号戸ナ足こ’'五る。

［文巌J
1) 這蔀•他／乞立1放枷噂頑会

14/o, 戻秤疋摩 ／ 9R タ

だらj: e. t必J・[.”ッ·心ぷ．
cheグ・ 1 年 6 #I -6 夕3 { Ifクf).

3) ガ．知 do et以． P炉•だev. C ノ
互 30 / I -30.2| (/fP..2) 

ダ汀該霜要•,1(!;. J第ュ 7 固杖和とダ討論会
I Ac 'l,策デた阜， I f少女．
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1 A 1 3 IGISOL の開発

（理研、東大核研！東北大サイクロ3、都立大理：筑波大？新潟大理E)
森田浩介、稲村卓、野村亨？田中仁市？宮武宇也A、藤岡学ぎ篠塚

勉？、浜 広幸、吉井正人っ、田口和博つ、末木啓介：初川雄一：古野興平？
0エ蓋久昭E

［序］ 最近イオン源をもたないオンライン質量分離器（Ion guide Isotope ｧeparator 
1) 

.Qn-hine) が Arj e らによって開発された。 この質量分離器は通常のものとは異なりイ

オン源を持っていないため、 1)室温で作動する、 2)分離に要する時間が短い、 3)消耗部分

がないので寿命の制限がない、 4)収率は元素によらず高融点元素にも適用できる、 5) しか

も高収率である、等のすぐれた性質を持っている。この質量分離器の原理は次の通りであ

る。標的室内に入った入射粒子は標的と核反応を起こす。反応生成核は反跳エネルギーに

よりイオン状態となって標的から飛びだし、標的室内のヘリウムガス中でエネルギーを失

い熱化される。熱化された反跳核は、ある割合で、ある時間だけ 1＋のイオン状態になって

いる。この 1＋イオンをヘリウムガスとともに小さい出口孔から電圧をかけつつすばやく引

き出して質量分離器の引き出し電極によって加速する。後は従来の質量分離器の場合と同

様に電磁石によって質量分離、収集する。この種の質量分離器は主に軽イオン反応で成功

をおさめてきたが、これを重イオン反応に適用するには種々の問題がある。すなわち、重

イオン反応においては反跳エネルギーが大きいことから、反跳核が熱化されるためには高

いガス圧あるいは大きな標的室が必要となる。また一方では重イオンの大きなエネルギー

損失のために高密度プラズマが標的室内に形成される。このような状況下において反跳生

成核が1＋イオンの状想で存続可詭かどうかは大いに疑問である。演者らはこれらの問題に

ついて種々の実験を試み、検討したので報告する。

［実験・結果］ Fig. l に本研究で用いられた IGISOL の中心部分を示す。円筒形の標的

室は直径 16 口璽、長さ 10 mmであり、直径1. 5 mm の出口孔を持っている。標的室は排気

速度 4200 ni'/h のルーツポンプで排気された真空箱の中におかれており、ポンプと共に

60 kV の電圧に耐えるようグランドから浮かしてある。 Fig .2 に質量分離器のそれぞれの

位置での典型的な輸送効率を示す。全輸送効率は約 2Z であった。 Fig .3 には、複合核の

励起エネルギーが等しい反応により生成する Z8Alの相対収率を示す。図の横軸は入射粒子

の標的室内でのエネルギー損失と入射粒子の数の積であり、入射粒子の通り路に形成され

たプラズマ密度に比例していると考えられる量である。図より明らかなようにすべての実

もりた、いなむら、のむら、たなか、みやたけ、ふじおか、しのづか、はま、よしい、た

ぐち、すえき、はつかわ、ふるの、くどう
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験点；よ、なめらかな曲線上；このっている。このこと；ま、反跳生或核の収宝；ま入射粒子の種

類はよらずプラズマ密度は主に依存していることを示す。

参考文献

1) J.Arje and K.Vali, Nucl. Instr. & Methods, 179. 533(1981) and J.Arje et al . 
Phys. Rev. Le tt.,堕-· 99(1985) 
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DEVELOPMENT OF IGISOL 

Institute of Physical and Chemical Research, Kohsuke MORITA, Takashi INAMURA 
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Hiroari MIYATAKE 
Cyclotron and Radioisotope Center, Tohoku University, Manabu FUJIOKA, Tsutomu 

SHINOZUKA, Hiroyuki HAMA, Masato YOSHII, Kazuhiro TAGUCHI 
Faculty of Science, Tokyo Metropolitan University, Keisuke SUEKI, Yuichi 

HATSUKAWA 
Institute of Physics and Tandem Accelerator Center, University of Tsukuba, 

Kohei『URUNO

Faculty of Science, Niigata University, Hisaaki KUDO 
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1 A 1 4 「2°"B i + 11>0, zoMe 反応」核子移行反応を中心として

（新潟大・理、東大・核研A 、都立大・理3 、原研 C)

0工藤久昭、堀越裕三、橘本哲夫、外林武、野村 亨A 、末木啓介3 、

初川雄一 S 、間柄正明C

［序］ 重イオン核反応における核子移行過程においては、入射粒子近傍の同位体生成断

面積はいわゆるQ,1 依存性を示すことが知られている。これは、 CO置pos it e sys t em にお

いて部分的平衡が成り立っているとした統計論によって説明されており、1) そこから核温
度が推定されている。同様に、標的核近傍の同位体生成断面積に関しても (14N +61Niの

系における Co の同位体）、Q99 依存性を示し、しかもそこから算出された核温度は入射

エネルギーに依存しないことが最近報告されている。2）一方、 240 MeV 12C +1f1Au の系に

おける標的核近傍（標的核の Z より大きい元素）の同位体生成断面積は明らかにQ9, 依存

性を示さない；） この理由として入射粒子のエネルギーが高いため、第一段階で核子移行
によって生成した核が高励起状態にあり粒子蒸発が引き続き起こったためと考えることも

できるが、低エネルギーの重イオン反応においてもQij依存性がないという報告もあり、4)
いまだ確立されていない。

演者らはこれまで Ibo +えO'/ BiおよびioNe + loq Biの融合反応を用いて、それぞれプロ

トアクチニウムとネプツニウムの新同位体の合成を試みてきた。r) これらの新同位体の検

出方法として a ースペクトロメトリーを主に用いたが、この際副反応である核子移行反応

によると思われる生成物が多数観測された。今回はこれらの生成物の生成機構について検

討したので報告する。

［実験］ 実験の詳細は前回の報告の通り r)であり、測定方法としては、
(1) He-jet transport system (T沿~ 100 ms) 

(2) In beam a -s pec tra置e t ry (10 ms;?-T}i ~ 0.1 口s, Tみ乏 0.2µs)

(3) Recoil catcher foil method (Tｽ. i 10 min) 

を用いた。

［結果と考察］ Fig .I に 1b O +201 Biの系における Fr の同位体の励起関数を示す。図

の下部の実線は複合核形成を仮定した ALICE code し）による計算値である。この図より、
Fr の同位体は明らかに複合核由来の生成物とは異なっていることが推定される。二体を

仮定したQ に対する生成断面積をプロットしたのが Fig .2 である。t4N + 6ZNiにおけ

る Co 同位体に見られたようなQ1g依存性 2)は示さず、むしろ 240 MeV 12C +111Au におけ

くどうひさあき、ほりこしゅうぞう、はしもとてつを、そとばやしたけし、のむらとおる

すえきけいすけ、はつかわゆういち、まがらまさあき
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る標的核近傍のう同位体収率3) と類似した啜相を呈している。すなわち咳子移行によって

高励起状懲の枝が生或しそこから軽粒子（主i：：中性子）が蒸発したと思われるような分布

を示している。しかし、たとえば入射吋技が標的枝と衝突してこわれ、入射粒子と等し
い速度の 1i c あるいは国がえ”Biと滋合したとして、励起された 221 Ac-+-あるいは 211Fr+

の統計論的脱励起によって；ょ、 これを説明できない。

参考文献

1) V.V.Volkov, Phys. Rep.11, 93(1978) 

2) K.Sueki et al., Radiochim. Ac ta, 坦， 117 (1985)

3) ff.Kudo et al., Phys. Rev. C辿， 1561 (1984)

4) J.C. Jacmart et al., Hucl. Phys. 竺g, 175(1975) 

5)工藤ら，第29回放射化学討論会講演予稿集 (1985)1A16

6) F. Plasil, ORHL Report, TK-6054 (1977) 
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1 A 1 5 3He+ 1 ず .\u 反応系；こおける核子移行過程

（阪大・理）庄司正秀.c斎藤

馬場宏

直，篠原 厚．横山明彦．若松習之，

われわれは．これまで標的核 197 iu に入射する低エネルギー 3He しこよって誘起される核反

応を放射化法1) とカウンター法2) を用いて研究してきた。励起関数と平均反跳飛程の放射

化学的測定から， Tl 同位体を生成する(3He,xn) 反応は，典型的な複合核過程であり， Au

同位体を生成する反応は非複合核過程であることがわかった 1) 。検出された質量数198,

196,195,194の Au同位体の生成過程を，直接反応的な中性子移行で一括して捉えること［こ

は無理がある。そこで， （3He,axn) 過程の寄与が大きいと考えられる軽いAu同位体を生

成する反応に特に注目して， a 粒子の測定を行なったところ，前平衡過程からの放出が設

測された 2) 。今回，その再測定を行ない，これまでのデータ 1, 2) を総括して，各Au同位体

生成反応の機構がいちじるしく異なっているという興味ある結論に達したので報告する。

【実験】

実験には、阪大理110cmサイクロトロンの25MeV 3He ビームを用いた。実験の詳細は，ま

えに述べたとうりである 1.2) 。図 1 tこ， S i (Au) カウンターテレスコープで測定した軽粒子

のE-~Eマップの 1 例を示す。各拉子間の分離はきわめて良い。 35°-150゜の各測定角にお

ける a 粒子のエネルギースペクトルは，磁気テープしこリスト人力したデータをオフライン

解析で粒子識別を行なって得た（例えば，文献2) (j)図 2 を見よ）。 3 種のエネルギー値を
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図2. 36.4(0),30.0（●）， 22.0（△）MeVのエネ

ルギー（幅土0.4MeV) をもつ a 粒子の角分布。

90゜で規格化してある。
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しのはらあっし． よこやまあきひこ，

-38-



u
r

卜

L
卜

|
L
1

ー
r

ー
一
ー
ー
『

d

o

 

令

o

o

 

1
 

ー

(
A
3
<
W
l

q
E
)
3
P
/
O
p
 

もっ a 粒子の角分布を図 2 ；こ示すっ

a 粒子は22MeVでは等方的；こ孜出さ

れ．より高エネルギーでは前方方向

：こ優略的に孜出されていることがわ

かる。また，全角度；こついて積分し

た a 拉子スベクトルを図 2 のヒスト

グラムで示す。

【考察】

高エネルギー a 粒子には．ビック

ァップ反応に対応する離散的な共鳴

ピークがみられた。低エネルギー a

粒子は連続的なスペクトルを示し，

角分布から複合核過程でなく，前平

衡過程から放出されると考えられる。

この(3He. a) 反応の残留核 19e*Auが中性子分離エネルギー以上の励起状態に残されると

19sAuへと壊変する。その励起エネルギー分布を a 粒子スペクトルから推定すると，バ

19sAu)/(J(19eAu) > 1 となり，放射化法の結果と一致した。前平衡過程から放出される
a 粒子スペクトルを， Exei ton-Coa I escence (E C) 模型3) を用いて計算した。それは，

前平衡過程で励起核子が結合して複合粒子を形成することを考慮したものである。放出隔

子スペクトル4) しこ合わせた初期exc iton数(p ,h)=(5,l) と，任意バラメーター r(a)を用

いて，図 3 に示すように実験の良い再現ができ， r(a)=9.55x10-3 を得た。この結合Jヽ＇

ラメーター r(a) は，他の物理量と比較はできないが． e2N i企 He実験の解析結果さ）には近

い値であった。従って， 195AUは前平衡過程からの a 粒子放出とそれに続く中性子蒸発で

生成すると考えてよいといえる。 19eAu は主にピックアップ反応で， 198Au はストリッピン

グ反応で生成する。 1 Q4Au生成の励起関数は， 197T1 と同様に統計模型で再現できたので，

複合核からの a 粒子と中性子の蒸発で生成すると考えることができる。
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1 A 1 6 37 C l 叫恥反応系；こおげる核子移行反応

（原研、阪大・理＊） 馬場澄子、 0 畑健太那、関恨唆明、松岡弘天や

永目謡一郎、横山明彦出

［序］ これまで我々が行ってきた、金と軽い重イオンとの反応の実験や 1) 、 Kra tz らの金とキ

セノンとの核反応の研究2) において、ターゲットからの中性子移行反応生成物である金同位体に

関して、高スピン核異性体と低スピン核異性体が、入射粒子とターゲット間の相互作用の程度の

異なる反応過程で生成するという結果が示されている。すなわち、高スピン核異性体は主として

深部非弾性散乱反応により、また低スピン核異性体は主として準弾性散乱反応により生成す・ると
考えられている。核塁性体が穀多く見られろロジウムの場合も、中性子移行反応において2種類

の反応過程が区別できるかどうかの検討を目的として、ロジウムと 37C] との反応；こ関して、以

下iこ述べる実験を行った。

［実験］ 原研タンデム加速器からの、 170-200 MeV の 37CI イオンビームを、約 0.5mg/cm2

の厚さのロジウム箔に照射した。..104rnRh (T112 = 4.34 分）以外のロジウム同位体の生成断面積

は、約3時間照射した後、ターゲット中のロジウム同位体の r線とキャッチャーのアルミニウム

箔中に反跳されたロジウム同位体の r 線とをそれぞれGe(Li)検出器により測定して求めた。ここ

で、キャッチャー中のロジウムに関しては、化学分離を行った後に r 線測定を行った。to4mRh

の場合は、キャッチャーとして金箔を使用し、 5分間照射した後、直ちにターゲットとキャッチ

ャーの r 線測定を行った。

また、ターゲットの下流に約 2mg/cm2 の金箔をキャッチャーとして数枚重ねて照射し、キャ

ッチャー中のロジウム同位1本分布を測定して、微分反跳飛程を求めた。

［結果］ 第1表に、t 03Rh 周辺のロジウム同位体のスピンと崩壊の性質を示し 3) 、右側の欄に

生成断面積の測定を行った核種と、金箔中での反跳飛程を測定した核種を示した。第1図tこ、ロ

ジウム同位体生成断面積の一例として、 3?C1 の入射エネルギー 200MeV の結果を示す。一般に、

核異性体生成比は反応によって持込まれた角運動蛍を反映している。本実験て核異性体対の断面

積が求められたt02Rh（△ N = -1) とt 01Rh（...l N = -2) について、その核異性体生成比(uh/ (J l)

は興味深い違いを示している。t 02Rh ではJ h/ (J 1 = 0.4 に対して、t 01Rh では逆に(J h/ (J 1

=1.4 となっている。△N = -1 からー2 での、核異性体生成比の急激な変化は、序論で述べた2

つの過程の存在とそれらの寄与の違いとして説明し得る。即ち、t 02Rh の生成には主として準弾

性散乱が寄与し、t 01Rh の生成：こおいては深部非弾性散乱の寄与が増加していると考えられる。

ばばすみこ、はたけんたろう、せきねとしあき、まつおかひろみつ、ながめゆいちろう、

よこやまあきひこ
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講高こおいては、池の照射ニネ、しニ・ーで得rこ！司位太折面積分芍と金箔中での平均反涜飛程の結

果と、そ、f1 らの入射ニネルギー衣存竺；こついて報告する子定てある。

第1表 ロジウム同位体のスピンと崩壊の性質

質量敗スピン半減期 IT(%) 生成断面積反院飛程

函 9/2+ 4. 7h 

゜
y y 

99g 1/2ｷ t5.0d 
l匹 5+ 4.7園 93 I 
100g Iｷ 20.8h y y 

101• 9/2+ 4.34d 7.2 y V 

IOlg 1/2- 3.3y y 

102111 2ｷ 206d 5 y y 

IO汰 6+ 2.!)y V 

103霞 7/2+ 56.111 100 
10411 5+ 4.3411 99.8 y 
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1 A 1 7 複合核；。国の生成とその崩壊ここついて

（原研、阪大・理＊） 0 永目謡一郎、間柄正明、横山5月彦ヘ

松岡弘充、関根悛明、畑潟太郎、馬場澄子

［緒言］ 軽中核領域ての高励起・高角逗動量状慈にある複合核崩壊の特徴として、蒸発過程で

は、重い核と比較した場合、中性子蒸発よりも荷電粒子を含んだ多粒子放出がかなり高い確率で

起きることがあげられる。従って、崩壊過程の解祈に於ては、荷電粒子の持出す角運動量等の考

察が必要となっている。また、複合核が高角運動量状慈の場合、その核の核分裂障壁 (Bf)が基

底状態にある核(/3Bfより低下し、軽い核においても核分裂の可能性が回転液滴模型1 l (Rotating 

Liquid Drop (lode I : RLDM) により予測された。これ；こ対すろ定性的な実験結果は得られつつあ

るが、実験的検証の困難さのため十分な拮果が得られているとはいえない。その後、 RLDMを改良

したF i n ite Range '1odel に基づく核分裂障壁2) (Rotating Finite Range Model :RFRM) が提案さ

れた。こす訊こよると、特に従来のRLDMに比べてA=lOO近辺において著しい違いが生じており、 Bf

の値が約3/4に減少するという結果が得られている。

本研究では、 A=lOO近辺の質量領坂における核分裂現象の実験的検証．及びBf(j)決定と同時に、

蒸発残留核との籠争過程、特に荷電粒子との競争過程(r v/r f)も考慮に人れた高励起・高角運

動蛍状態の複合核の脱励起過程の検討を目的とした。実験系としては、人射粒子の持込む角迅動

塁分布の差による効果を頭著にするために、 12Ct93Nb及ひ‘37C J +68zn反応系を選択した。この系

については、 99Rhの核異性体比に注目して、その結果を既に報告しているが3)、今回は前記観点

から広範囲な核種に着目し、その生成過程を放射化学的手法により調べた。

［実験］ ターゲットには、 93Nbフォイル（約3mg/cm2)、及び68zn濃縮同位体(98.5忠）を1\ 1 フォイ

ル（約5mg/cm2)上に電着したもの（約0.3mg/cm2)を用いた。照射は、原研タンデム加速器にて、そ

れぞれ 12c、及び37CJビームで行った。照射エネルギーは、複合核の励起エネルギー(EcN*)範囲

を同じしこするために、 70MeV<E(12C)<llOMeV ．及び、 120MeV<E(37C J )<l80MeVで行った。生成核種

の測定は、照射後、 Ge(L i)検出器にて r 線測定を行い、 r 線のエネルギーと半減期から核種を同

定した。

［結果と考察］ このエネルギー範囲では、複合核からの蒸発過程：こよる生成物としては、 Pd(Z

=46)からMo(Z=42) までの同位体が観測され、 Ag(Z=47)同位体は観測されなかった。ここで、 12(+

93Nb反応においては、ターゲットからの核子移行反応生成物も同時に生成されているが、この区

別は生成物の反跳飛程の測定及び、核異性体を生成する核種については、生成物の核スピンの大

きさを勘案することにより行った。図l(a)-(c)に、生成物99Pd, 99mRh 及ひ‘97Ruの励起関敬を示

す。 99 pd生成の励起関数は両反応系でほとんど同じ形を示し、軽イオン反応で見られるような

典型的な複合核反応の励起関委クを示している。この傾向は 12Ct93Nb反応系では、 99mRh,97Ruの生

ながめゆいちろう、まがらまさあき、よこやまあきひこ、まつおかひろみつ

せきねとしあき、はたけんたろう、ばばすみこ
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成こおいても同様である。しかし、 3?C i +68Zn反応；こ

おいては放出粒子が多くなる；こ従い、励起関数の形が

12C+93\b系のそれから大ぎく変化していることがわか

る。これは、複合核からの種々の脱励起チャネルが混

じりあった結果であると考えられる。図中の実線と、点

線はORI.. L ALICEコード 4) を用いた計算値である。融合

反応に関与する最大部分波には、 Bass5)の臨界角運動

量値（ I c r it)を用いて計算した。ここでは、 99mRh、及

しゞ9 '1 Ruの多拉子放出反応生成物に関しては比較的よい

一致を示しているが、 99pctではよい再現性は得られな

かった，現在はこの3核種についてのみしか行ってい

ないので、引続き全融合反応断面積や、他の生成物も

含めた励起関数のfitti ng、あるいはHauser- F'eshbach

法を用いた

計算による

解析を検討

中である。
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1 BO 1 石英粒子からの赤色および青色熱蛍光発光について

（新潟大・理） 橋本哲夫 0 横坂恭ー 葉圭久尚

1. 熱蛍光 (TL) 現象は、放射線の電離作用に基づく捕捉電子の加熱による脱励起の
際の発光現象である。天然放射線の作用による鉱物中の蓄積捕捉電子数に由来する天

然 TL を利用した各種鉱物の TL 年代測定法が今日開発されている。光透過性が良好
でかつ長期間捕捉電子を準安定な状態で保存し得る鉱物として石英が TL 年代測定に
多用されており、数十万年より若い考古学や火山灰試料の年代評価法となってきつつ

ある．
石英粒子の TL 年代測定への利用に先立って、我々の研究室では TL 現象の基礎的
性質の解明に関する研究を行なってきた。まず、花こう岩薄片を用いて eoco 'Y線で照
射後加熱し放出される TL を高感度フィルムで熱蛍光カラー写真撮影 (TLCI)できるこ
とを報告してきた 1) 。引き統く海岸砂や火山灰からの石英砂の TLCI において、赤色と
青色に大別出来る石英群が存在するという興味深い結果を得た 2) 。火山灰からの(fJ)

石英は赤色発光を示し、花こう岩など深成岩起漏の (a) 石英は一般に青色発光を示
すことも確認出来た 3) 。これら石英からの TL 発光色の異なる原因を調べるため、 X
線回折法による構造の差異や、加熱溶涵による石英ガラス化後の発光色を TLCIで観察
したが変化は認められず、構造変化によるものが原因とは認められなかった。そこで
石英中に含まれる不純物に着目し特に発光色との関連で注目される希土類元素 (REE)
含量と TLCIや TL スペクトル、ガラスフィルターを使用した TLグローカープの測定を行
ない相互の関係を調べてみたので以下報告する。 101 

2. TL 測定用試料として石英砂（海岸砂と湖岸
砂）及び石英ガラス原料としての石英結晶から細粒

化した石英粒子を使用した。これら粒子状石英 (32- ぶ b
60mesh) 試料を 400°C で 15分間アニール処理の後、 ; ‘、‘、

eoco 'Y線により既知線量照射した。 TLの測定は光子〗 q, v,’,i 
計数法を基本とする装置と TLCI法により行ない、前： \ ,q { 

喜喜鳳冒言望］．I; Pr l : .. :];:b: Lu 

者についてはモノクロメータを併用することにより 3 `、‘、',`入
TL スペクトルの測定も出来た。石英中の不純物含有； ｀•’、i:,',/｀蘭
量は、中性子放射化分析法により求めた。 i面＇ ぷ

1)橋本、木村、小欅ら： Radi oisotopes__.4Z, _525-532 (1983)., 
2)橋本、横坂、林ら ； Geochem. J.,印刷中
3)橋本、横坂、林ら : Nuc I ear Trac ks, 印刷中

4) j.岱、一、に、 喘坂：ー一菜匹ら；狂c i ear Trac!{s. 投滴干

はしもとてつを、 0 よこさかきょういち、はぶきひさなお
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50000 

重 REEでは逆転現象が生じていた。 i )I.. 

従って赤色発光の原因の一つとして＞“000＋ ・＼
REEが大きな役割を果していること~ ! 雷；：赤色rLCI を示す石英『゜::i / 
砂からの TL スペクトル例を図 2 に:!:20000... I 

示九前者からは、青色帯に属する~ I J 
470nm にピークを有するスペクトル息0000↓
が、後者からは 620nm にピークを有
する巾広いスペクトルが得られてお
り、 TLCI蜆寮結果とよく一致してい
る。同一試料につき、図 2 の結果を
もとに、青色フィルターと赤色ガラ
スフィルターを使用して TL グロー
カープの測定を行なった結果を図 3

80 

に示す。この結果から青色 TL は 雫一
190°C にピークを有し高温側で肩を: 70 

もつ発光を、赤色 TL は 330 °C 付近こ 60
にピークを有する高温債で顕著な発二 50

“3 
光を示している。この結果から赤色~,4.0
発光の捕捉電子は、青色のものに比三—.30 
べて深い捕捉位置にあり、長期間準 z
安定のまま存在し得ることがわかり：：： 20
年代測定には赤色発光石英が適して息 10
いることがわかった。

合成カルサイトおよび合成石英中
に各種 REE不純物を混入させ、 TLCI
および TL スペクトル観察した結果
Sm,Eu 混入の試料から赤色の TL 発
光が得られた。これらの結果をもと
に天然石英 12種につき放射化分析法
により、 S.IIと Euの含蛋を求めたもの
を図 4 に示す。高含量の A~F と低
含量の G~ Lに大別出来る。この結
果は、 8.8kGyの照射試料からの TLCI
パターンで前者が赤色、後者が青色
発光を示すことと一致しており発光
色へ REEが関与しているとみなされ
た．
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RED AND BLUE EMISSION OF 
THERMOLUMINESCENCE FROM QUARTZ GRAINS 

Department ofｷ Chemistry, Faculty of 
Tetsuo HASHIMOTO, Kyoichi YOKOSAKA, 

Science, Niigata Gniversity, 
and Hisanao HABUKI 
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1802 裟誌稔＋で”祗誓9 ウ，兎1\ ~JY-手森宍心ぞ柔

（多馬--;::_.森餐翁否又二〉考そ、冤完舟＜告妥交 0呑記一

1 、娑，る否 I＼立｀ノ充柔るも違石こ二万可紅謬訛槃坦認を含系 1 和叩認1J\’•あ
和効l::: ~謬さ仇ているれ｀、もの居喧ボ I\7-rふ屯：あフ、パ炉碍にて出高感度ャ井屯昆放紺
鱈却 NAA) しこJ: \)定璽されbの打し霰:--r· J裕。 I＼口午’｀／元柔のうちで·七づゎ慕）ざそ
繹雹が｀い、\-=:.《似、うた NAA ＼ゴ恥み：：：乙0\でをク紘知屁鋼rJ\王（如2茫n)
(}\ボであ釦色め箆璽が釦‘しく、戎、在手で慇徒でをるキ＇ークーが l呑とんど訊＼ヒ L＼ってそ
遥言で〖い和‘ちう。塚考らら厖微量＾ 3 ゥ累t:っ以て涅度＾翫＼与折偏透得るそが遠石
乞畔ィ“俊、的にI\t，翌与誨謬こし巳前堤にした行祈禾已落立恥又振芦き約←。
竺＼ぉ位疇印恥、疇疇、直らにル譴紅臼l)('.考が謬が\こ(}\品ョゥ累
此知麟り心 I) 、’/7 謬繋＼：：JJ,}切炉段糸も量が霙瞑：：：：せる。ここて埒 l2ワ工が｀茫I-中
1字心句 Tに臼粂鱈麟疇繕き斉：：と l＝主目し、誌芦ヵドミウムギャ 7'-tz... l レ’
＼：：入れ畔窮翌紅 lモ誌果、疇放孵裳毛文れ這Iyさせウことがでを、臼這薩麟1"
f]\被爆線量舌撃飛免謬であ長。
2 、姉条貶這謬料豆む、元気たばリエキレン雙砦裔：：烹紅、一定塁厄引臼繹
溌夜邸餞工＼二妾固いば）袋正后＼しビ恥とと屯にカド‘ミうムキャア1l凶二泣、さ
らtミ震名照箭乳キャ ,o也 1レ＼：：入れて中 Iほ紅、翌、第し杞。屯昆且、国謬故文炉（丁 R1年
謬汀応只（茫屯臣凍知019Y\日年一＼）舌f-:¥d-14 2ほしあ恥 Iさ百 24礼ぽ髭亨瑾
1、叡＼り2叩 C函透ご）で 30祖翻っt=-。翌紅終う夜、直ぢ＼：：菩涅紅 lレ-J;:::..ウム嬰りい7灼畜
し、 3 ＼遠砕 (1-:lO叫直紅訊痰他ガりウレ屯叶＼いて了＼レか）融砕し茫。屋忍堪和K
＼譴睾い類畔貌ャい）鯰疇誌染釦o幻I患比疇、直疇霞：：ょ量麟均
頑釘屁いぷ這疇l= 6印謬知如麟這琴して頑誓蟻、 6 曲鯰記
\--l) ゥ這環、こ笑いで象恥冠応麟紐え、街ゥ患屯ヨ□年：）・ウムと：てぅ四殷
こ也已。加杞唸板徒、コ包匹犀l-=-オ甫衷 u 、水て｀';~脅して見さや＜章淫させ、セロ 7 マン／
弓ーアで＇菅封して頚1\定県拭料としで。通喘、 2試料豆固呼に翌紅 v 、イび虹舷作丘平行して
釦た。初加嘩璃坦、踪釦知0-60祖如疇応ぶぅヒ。甘騎＼旦塩鱗年製
峯馬枠知恥40窃知ンネル爪-1_ lレ午々ャ｀ノネ＼屁夜高 I和桁多包吼い、ぷ1(]\祐歩 1 b 

443 知7 バ憩繹食＼した。ヤ広賃誤パ祖我度l←縦：：弱く、疫歩琢：：窓斎し巳米應で＼
言ヤ庶＼区行っそ。傑って、う科＼匡恥唸ぶ鵡謬置ば尚：：ま I：：ヤjる様徊l心の芸意与．平7 で：。
ャ謬、ョ冦疇靡幻翠疇皐—捉臀(]\4 ゥ素腰ぎ謬比と屯 l：：恥訊皐し、そ
パ‘れが完バ知、すい線疇転から采ぷf=..
3、年表にょ繹飼謬紅廷達応謬e\ に示し乞麟le 1 這饂凸
ぢ P-41一＼＼が袋謬げ冦］jすべ‘てシ 1レト砦でおる。苔巨 A\levide 、らt．函Je徊， KoctoC
叩負石言式廂で訊 l) 、づB-心玄拭鷺て‘玩る。与対店丼兄在含で‘のと：：ろ、 3 回(f\以叩：：lfj＼ヤて

えび｀＼；られつる・石n＼＼れ衣て‘茶・さいとうャJ..ぷ‘牡
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在し＼、もれら己逐望二茫←ニ一＼，寮：一でaDle l mal匹·cal resuLts 

a.un 5ampie Sample こごごadiaeaon ：っdine Srror Chemical ~ょteratsre

こーニ，咲←ころ乙ーそ。~i---言式．圭己‘ name 却0こnc sょte lpprn) 3) y1eld value 
(mg., (%! (ppml 

リ逗言祈二冦課、笙こー＼如ぢ彦 36- こ-1 0-54-04 こ 08.22 • F 2.2 3ｷ1 62 2.2 
D-54-15 104. 66 R 5. 3 4. 3 72 2. 5 

芦菜\ 7 贅浅直叩窟ぅれで 謬”ぶ：： ; ；ぶ目認 3.2
1'●、よ笈彦ご汎芦·,直ご乙べ＇ク乙位 悶：認iii:~; : f：召ば 蒜ぷ48
ぃ 4釘＇’ぁ＿ T：：っ戸、弓伝こ—，の記/} 36- こ-2 謬認： 坦：f: ; ぶ：：~ ~: ~ ~i ~ぇ
か上記裔で｀＼手を叩喜疇布底ヱ 謬堪坦：；； : ば出 ;; 髯

D-41-03 112,57 F 0,26 6,7 61 0.48 

ベ 1 氣釦噂五でが、こポ虐 ほ：謬ぶ：；： : ！：？話：：土
虹紺鐙バ甕噸ゥ素が議戻l=J- 86-I-3 ：塁塁 1::::0 : :::. ::: :: ::: 

ないと席えら九砂奏儒奢拭料 D-41-03 温：： : 江埒：; H ば
D-41-07 127.7 R 0.93 4.3 74 3.2 

誤雙ピ襦＼て＼オ謎心がう主意厄私う l史 D-4l-09 出：i ; 醤 芯 ば 悶
恥嘉み：謬芹、してし＼る。鹿亨 比芸e:mn im : ぶ：け詮：~ gは：掌晶
疇賢院↑gゥ戸疇以外でも、 JB-1 207.4 F o.o22 13.3 69 

Modoc 174.9 F 0.058 8.3 59 0.030~0.076 

麟試料心：：考我、＼浮臨か際か彩# • F: F24C R: RSR 

ョ白雲汀鱈芦疇鱈痴1＼可べ詞祗直釘こきくす 息
ち戸幻鯰みと虚詞l-::.)lヽさ＃畔え琴：去＼ご矛ゐ：
謬値ば、以益報告されで儲J: l)信頑で＇をるも戸｀訊る ~ 4 f-

疇えている。如：：文叙値履素言粛と走苓l二~\)吊祈g゚
し巴ヨ＼ラ累居竜と這閉酌麟瓢、和生 1 I:：：系し巨。 ~ 2 ド
このど乞研譴疇口釘T \で項 l) 、疇臼ふ交稼箪；
｀苔覧羹鳶低尼巧素含慰以湘喝1話四謡べ巳］。 l ． I I 

と：：：ろ 054 で｀;f\ 7 t:。汎 lオ的鯰量応疇知‘ 0 1 2 

増レ嘩足稟農と疇知なり＼才っき l) してぎT=毛C\ . Value(Iodine)/ppm 

這えていみ,7 3 つ刀限石について疇祇直も汀這t:. Fig. l ~芸芯忠門認雷：::~ure
ら／紀諷た。釘已丁o.b\e1 I二宗し這差ほ澤疇こ 旦旦ば悶：nts of sedimen-

”‘f7\綾疇知｀‘麟が、疇 l這それ以外ヒ這<n o D-54-04 e D-54-06 

諫彦ら与える者咀伏｀房えらポみ。冴こで｀芹后垢孝 l=,{やラ ；g:灯噂 ぢ噂噂
禄房謬爪くっかにつ＼l 1繹亨o ：：：こで｀ lオヨ‘う素 '"D-41-09 .. D-41-ll 

疇詞琵求疇知：：翫疇麟行うが、こ小社炉試漆苔匂＼二繹名比手含己0紋紅
公‘紅逗へいがり碕闘疇房紅 l:::.百クか、さらし＝ヨら素隠塚房兎謡製刈考、つ白委＾
燥朱印奴‘茫加濯(l\7り鯰 l) 午うム如ね謬刑、む疇か）ゲ？幻順 l d-)反応 I:;. J
か料謬喚叔裕｀ど＇叶至度誤姜兎芭ヒぢ釘1透危需し声苓梨につし1 て屯疋べ乞
\)斎忠藁史社鳥犯作痴繹ー 地昧必涅—\2.. I的了

ヽ。

8
 

NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS OF 四RACE AMOUNTS OF IODINE IN ROCKS. 

Faculty of General Education, Gunma University, Mitsuru EBIHARA 
Faculty of Eng土neer土ng, Gunma University, Hideo AKA工i/ A, Naomi SAITO 
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1803 花委孝さ元、今芥氾多即玩：、＇ォこ萩〉 迦羹辺了式9で考芦段

忍艮孜手、： 0 三立刹— ,1ぅ亙，玄、案：複字 孝虹改

百司';t::.；至全

I‘ 謬繹っぶ咋ぐ丘翌茂味
渇舌＾,;; r I:知昇王：去 r、よる之六 2条滋ーこ＃受— r、‘釘・オる井乏 s ヱカご凶るぷ
そバ影合、在る"')'J,厄填患易 K 百辿成え心る＇乙口う争ズてある。こが多文口 Ig )3オ
互｝くわズる手可ど項レて立証されズヵ\ I ど）'J /どグしてごのよっ，ょ亥滋広があるの/J’とり
う｝鳴-q,.—広てくる。 □譴遺応れな w授り，キ心レ（知r l、灼手法y｀ょ疇辺惟
足口生 1 ない。粒土丘恥知·虔，攻レこもに名が主 K 妥勤ぶな l) ところがウ，碩だ忍ク）＜冬
和も畔サとし（｛史っ履占土0, 4 <多杓性；ご・クる。 L X ぷァご、 セOJ.,くる、合1もぱ泣虜冬．わ埓
lぢ― k ／ヽ乏く知屹されて n る：：：ど必石易y,推差さがる 3 z の二とこと‘のよう K して 2 証レて
9l くのかかぅ磯ごある． ここご・坂者つば日オ列あ豆肴狡するキーっども広令灼 7EL磐名るて―
ぁ汀紅藷そ侶h1塙：としてと 1）上~げる二と K しズ。日今4 笥捌 9 分•うど，花痘i含ま負r.r

全田をut v. 長々と委出 u てqることが分f}＇る—こ． r1 ーと沖位 D'- や)1'し r n くと，＂．
忍 k 庄ゥ礼厄成差y', ·n"応するよ？ yしし＇：：：記商さ粒，ノ、心9立ぷ云てヽるのてーれな.,,,がど

IS 之広。

2) z.ti:Ji這玄戒柔

渇者ウロげ，合記代表約如む鯰頌；今村し 忍商岩雌yし力辺成蒐1)ヽクるか豆う n‘
：朗べうところ，，、ウ研をこズダー！｀としy,。そ a r.ワ／昂砕f¢ l"岳吋9月衣戌ゥ0/;t姜的 r、
よって，今田々~ 0/ f'i表的芍花斉宕， 3 0 0 余文そ Iふ灼斤した。 とっ移柔，左商．台煉V.埒ゆ
“払往と夕心翌.5) 2召ヮ、ある：：：と＾洛’1 廂し rし。だh Yt’必裂! "'茫歪i命y，つ直｀添，分を刀七

なく、逐yヽ， 5r vJ.認叶乞菌宕y. ¢“＾ナな”。術浩口至として 1 1 、’I 介 /(Il f i,)函
俄·1 y，令和し，楼危口東信、1 y」今石うる：：：しがlflll1月し v、 o ：：の我庄ほ占日今の 39，；；；器、ヤ 1っ K青

が多く， i”.. j恥を名ヽyし口池吃ぶナ勺 v、と v1 つ戸ー／ダとよく対応しアヽ・ チ k, 5r v、その

打応ヽ1J‘万....,れ勺V)ッ？口， Cの＇くと 4 v、 5げ応にガ‘注＼逗と z と v麦沼l すう汎位奈 2 れ r、•

ごのよう r` I 花祖宕頷y 4 釦反えがあるごど＾玄証され｝使fかで よ 9 詳涸V，丸.r:.. v 姿
士する名商后籾 z 的h レ／ そll/ frゑ迄、f生今弁釦 4戸氏‘しよフと訂ゆレy、。その一環として

，今四 m直炭バグ文紅穎Q如疇ふっ n 惰岳す~.

ろ）田灸パq花痴劣我．釦碕界
皿氣＇也古 K も 2 型の花針台がある：：：、：：：が判J1月し衣。揺弁尋、祝賀手島，；滋了皐、九氏Jし田
ら山な泣素化舒y、如 v述老ぷ今や[; k ^ ，今釦糸哀、県角舒』島徽~ v. 5( 心翌の
在針多 z 広五 v，検玄 v 祈，として，そのが韮刀也戌，＇、ぢR'b y,;,~彦卜く国、かの 5v 丸必型
r、血＂ものかか茄し％．

ご遣某臼煮踪出這を多ヽっふ打毎1 后合でさ亘乙 袖牙呆て夕辟災浚町 r、勿炉衷立

みグじとし O' す，すぎなわさ，＜ちゼ叩？じ、よし仄がすサ あるじ｀らがこ

-48-



呑烹邸々涵哨遠臼蘊知、母念忍，： ＆をっ汐ヽ•) ;::.と，てそ 3 奇ず之．パ花圭含＾訟心一ざご
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ANALYTICAL STUDY OF GRANITIC ROCKS(PART 2), GRANITIC ROCKS IN KINKI DISTRICT 

Laboratory of Physical Chemistry, Nara University of Education, 
Toshikazu MITSUJI, Naoki SUGI, Uji KUROSE, Kazumi YOSHIDA, Chikako ARUJI 
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1804 中性＝孜射iヒー液液抽出分離，手こよる康＝子可料及こぐ LS i環戎fオ
科中のppb レベルのウランとトリウムの定塁
（凍牙．枚落宝天ヽ）
C米沢i中四那，星 三千男，立川円造，山本克宗．

メ
二沖 寛

1 ．まえがき 近年コンピューター分野ではメモリー用大規漠累積回路（しS i及び超しS i)
中の微量 a 放射体による，いわゆるソフトエラーの問題からその嘩成材科中のウランとト

リウムをppb レベルまたはそれ以下で定量する必要性が増大している．また原子力分野くこ
おいても原子炉の一次冷却水中の核分裂生成物の発生源が，i）燃料破損，ii)燃料棒被覆
管表面の汚染ウラン，又はiii)構成材料中の不沌物ウランによるものかの判断をするた

め，原子炉材料中のウランの定量が必要とされている．しかしながら原子炉材料中のウラ
ン含量はppb又はそれ以下と仮く分析が困難なため，ほとんど定置されていない．ppb レ
ベルまたはそれ以下のウランとトリウムの分析法としては， N p -239及びPa-233を放射化学
的に分離する中性子放射化分祈法が適している．今回は，先に開発しppm レベルのウラン
の定置に使用した TTA 液液抽出法(1)を， Pa-233も分離出来る様に改良し，日本原子力研

究所の材料試験炉(JMTR) の構成材料を中心とした原子炉材料と，酸化マグネシウム等の
LSI 構成材料中のウランとトリウムの分析しこ適用した．

2 ．分祈方法 試料(::::.- lOOmg)とウラン及びトリウム標準溶液をJ RR-2 及びJ RR-4 で，熱
中性子束 (5.5 ~8) X 1013 n/cm;t /secで 0.3~6 時間照射し，約 1 日以上冷却後 F ig. l 

しこ示す分離操作で Np -239 と Pa-233を分離した．分離液の放射能をGe(L i)検出器で測定し，

r 線スペクトロメトリーにより，ウランとトリウムを定置した．
3 ．結果笈び考察 TTA 液液抽出分離法の検討 N p -239は塩化第一鉄の存在下で lM 塩酸
溶液から 0.5M TTAーキヽンレン中に定置的に抽出されるが，この条件下での Pa-233の抽出率

を測定した結果， 98.2 土 0.1況であった． Zr-95,97および Fe-59等の影響を避けるため，硫

酸及び硝酸による Np-239 と Pa-233の逆抽出の検討を行った．硫酸の場合 5M 以上の濃度で

は Np -239も Pa-233も定置的に逆

抽出される．また，硝酸の場合
N p-239は 7M以上の濃度で定量的

iこ逆抽出されるが， Pa-233 しま

10忠以下しか逆抽出されなかっ

た．これらの事から Np -239 は

lOM 硝酸で逆抽出し， その後

Pa-233を 5M 硫酸で逆抽出する

事にした．逆抽出での振り混ぜ
時間は両方とも 2分間で十分で

あった．本法によるジルカロイ，
ステンレス鋼，鉄からのN p-239
及びアルミニウム，マグネシウ
ム．岩石からのN p -239 と Pa-233

の回収率を測定した結果， 90% 

以上であった．

s 
乾固

HCI 20ml 
: FeC l2 • nH20 0. l g 15m i n 
: O.SW TTA ーキシレ:; 20m I 15m In 
:1MHC120ml 3min 

Org Aq 
「逆抽出：~ HN0310ml 

三口忌＼
Org Ag 

詞

2m1n 

F'i g. 1 分離操作

よねざわ

やまもと

ちゅうしろう， ほし
かつむね， かみおき

みちお，

ひろし

たちかわ えんぞう，
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撰準試科の分祈 本法：こよる定望恒の王確さを歪認丁るた立、ジルカロイ及ッ—‘岩石棄準

試科の分祈を行った．ジルカロイ標準試叫AERI-Z2.Z3,Zll,Zl2 及:.,•·'iBS SRM 360＝のウ

ランを定置し，各々の表示i直と良い一致を示した．またウラン無悉叩の標準試料JAER! ｷZl. 
Z13,Z14,Z15.Zl6 中のウランを定置し． 37 ppb (JAERlｷZl), 230 ppb (JAERIｷ Z13). 160 

ppb (J AER i -Z i 4) 及び 2 ppb以下(JAER I ·Z15.Zl6) を得た．岩石標準試料JB-1 及し門G- i

中のウランとトリウムを定量した結果，J B-1 では1. 6 ppm (U), 8.5 ppm (Th) 及びJ Gー：で
は 3.6 ppm (U), 14 ppm (Th) の値を得た．これらの値は他の研究者ら；こよるi直こ良い一

致を示した．
検出限界 本法によるウラン及びトリウムの検出限界を， Np-239の 277keV 及びPa-233

の 312 keV r 線に相当する部分のバックグラウンド計数値の標準偏差の 3倍 (3 (J)とし

て，各種材料中の検出限界を求めた．その結果，ウランはジルコニウム，ジルカロイ，ァ
ルミニウム中で 1~5 pp b，鉄及びステンレス鋼では 20~40 ppb, マグネシウム，、水，
黒鉛では 0.3~0.5 ppbであり，トリウムはマグネシウム中で 2 pp bであった．鉄及びス
テンレス鋼の場合， Fe-59 の混人が有り，検出限界が比較的高くなった．

分析冽 J MTRの炉心構成材料を中心とした原子炉材料及びアルミニウム，マグネシウム
及び酸化マグネシウム等のしSI 構成材料の分析結果の一例を Table Hこ示す． 表中黒鉛

とベリリウムは化学分離をせず， r 線スペクトロメトリーだけにより定置した値を示す．
J MTR炉心構成材料ではベリリウム中に 10 ppm 以上のウランが含まれている事がわかり，
一次冷却水中の放射性ヨウ素の発生源はベリリウムである事が判明した (2)

Table 1 分祈結果

u 及び Th 含塁
試料

U Av. Th Av. 

シ｀ ll加イ-2 A [ ppb } 110,130 120 I 
シ｀ルカロイ-2 B ppb 50, 60 55 

ステン以鋼 益世pt b) < 40 

閾TR 脱塩水 pp [ < 0.5 
鉛 IG-11 < 0.4 

Be J MTR 第一 pm) 9. 2, 10 9. 6 
Be JMTR 塁二 pm) 41, 44 42 
Be J MTR 三 m) 23, 24 24 
Al JHTR 燃科世側岱代板叩 P (pp b) 320,310,320 320 

A I JMTR 百科巳( 覆材(ppb) 170,200,210 190 
A I 99 % pb 850, 830 840 100, 97 98 
Al 99.9999 % ppb) 4.7,4.7,4.9 4.8 0.96,0.91,1.5 1.1 
Mg { ppb } < 0.6 < 3 
MgO ppb < 5 < 6 

文献 （1)吉田，米沢：分析化学，~. 238 (1970). (2) 山本 他：原子力誌，投稿中．

DETERMINATION Or URANIUM AND THORIUM IN REACTOR MATERIALS AND しSI CONSTITUENT 

MATERIALS BY RADIOCHEMICAL NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS 

JAPAN ATOMIC ENERGY RESEARCH INSTITUTE, Chushiro YONEZAWA, Michio HOSHI, 

Enzo TACHIKAWA, Katsumune YAMAMOTO 
IRRADIATION DEVELOPMENT ASSOTIATION, Hiroshi KAMIOKI 
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1805 荻軒化分布 1て；ぅ早不舒；包こ‘'T)全の分右

（青翠ス理二 1 地望·) 0 i釦不拓..:.，平尾良光、ネオキ芽、葦品下祐一

（日的〕

当研免笙 Iぉ虹i碍試粁中、青全届元来の定董げ I；っ 1 ? K. ：疇知—最 L して
比較的全の吸長し T~ 地 6 d')言氏粁 I~ 看日し「：。金の煮茶池域に 1} 晨C.児島県の辛禾肝屯迅ん［も
辛本野地 5 ，頂が国IJ)全銀鉱紅 I~ おいて rこ vヽヘん皇手で＇み＂）、日みで有荻の全銀鉱ム、
串研鉱ムが存丘了 5 。禾研究す荻身T itljJ杵去こ用い．＼｀の地区の全r/)竹布 I 謡I\'｀．遺羨
の特徴 L i L 厚的 I~ 8月 5 p｀にしiうしした。
U式粁 I

早禾肝鉱床の窟鉱舒 1} 石知に平で＇謬 5 とモ戸瑾分に含すれ 7 ヽ‘るよ 1足？て手前乳
1""  IJ)石英，万解石t分布IJ)対象しし K 。
試粁 1"J在図 (Fi 3. 1) に示すq本の

ポー＇）ングコ了 P‘9 蒋取しf：もので｀
ぁう，芦石試粁 1J紅 I：キム店 I す
店しして，板1K のすざ間こ埋めう形
で、石英．万井•石脈p巧t., 7 いる。腺

幅 1J大，卜異 1,jぅザ、 l"-2111"' のもの

ヵ‘:i Io cm 程皮のもので｀ h ぅ．
店石 r 切封し、石英．万待石脈の

み£取＇｝出し めのう乳 If｀ちにて勃
状． 1: したものこ試粁しし 7 用、、 K.

（分祈方ぅ去）

I 託ー3．ム ごご畔：タベっ I

~-·1冦｝ー）i
- ^‘’ 

kino ｷ--ｷ--~ f/一一一乞 / I 

rig. 1 Mao of 3cnng Slaiions 

試粁の主成竹ザ石要、万許石でみう 1~ め、it岸分函しと行 1：わ TJヽ、いわゆう非蔽戒試料- i 

咀'1 定し 1 もその I ＼｀ッ 7 7`’ うウンド 1 ;f [;:いへん 1~ く、金の先電巴 -7 1tヤ分 1：夜出でれ 1、: 0 

叫 1 分町宏｝非蔽表放射化分杵元t用い．全以外の元、tにつ、、 7 も同蒔定生こ竹 1j.う、一

t I~ した。

試料、t可 O.OS(3)& 正確 I~ 杵取し、ボ 1) エ千レン妥 K 2 皇封入し T:. b‘ の h‘ のの元令の比
穀裸準窃 I I} 、打入した試粁d)尺ぎでと同じ K ざで 1~ tn.., r、―ぅ似ぶ固着し .2 重封人し［~.
試粁と裸辛 1} 8 禾原今力研乳所のJ RR-4(T, ぐ 1 -f, f二 S " 101う nダ・ s) m· で‘照

}1 し、中狂ナ束翌度の更肋 I} 全の 7 う、1 7 入毛二 7 -t用いう：し I~ J;')納正し K 。硬1 足

し｝お吐‘り孜種の手戎期と考慮し 1 、 I "'2 日｀令且7, 3 -5 8 冷却， 1 へ L p‘月冷舟i知
兎1 兒レf:.

マでき中うじ＇、ひ 5 およしれつ ? t 5 カ‘ん も＇）し r~ ゆう，、 5
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〔話呉］
照身謬計竺マ 観点17 れに板礼こネ了 1、 To. b ie. l1 ・

芦e1 0bservee 

i l""c:rfしife : Nじe lides
I <:0h !231|,31Si旦Ca,521),36:J 115宍j
1Ch—( h |24Na,42k,76As,82西，187~
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134Cs.'4'Ce.1s2Eu.1s4Eu.1s0Tb.1s9Yb 

Nucほices

4d く

文 1: ・ボ‘-'Jングが1L量，試粁森取地点の茉及し全の衰度の関 1糸t千に未ず (Fi9 、 2).
で? I~、-i1’＼しし l, し寺の分布話泉tすとのて図ー 3 1: ネし T: 。

/ 
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目岳
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< 

Fig.2 
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以上の話品,F')'全しじ来 Ii f: I ヽヘん穏似し Iく分布の I ぐ 7 -ンとポしていう。ス月に 1}

示して、、 1Jぃ？‘｀’` 7 1Jム． 1 ングステン I} 、｀れり元十分布し全〈別の分布の 1ぐ 7 -: tネ
し 1 1 ヽた。
＼禾而乳，Jぅ呆評鉱冽肴源の［、゜テンシマ '1 テ 1 —許ii!iJに開す｝研究の―秤であう。）

ここ：：：ご？'.I ：：：ビ了：：：．，J：; 7Jr ·;CLこ こ：； ；．じ5ビここI:·;c 2IS了？、こ立三y :,zじ-::?.c:: . .;.c ？エ了五ごここJ.cぷ三上ここここ
．：ば．江ぷふ五：こ，了osh imiて 3u :iI ふ‘とe, ;:am :．： I ：詞＝ ・[aこ ch :·’•Or i sh it三
芯ここe 弓e o£..:c .i豆 ce シニ::g上：：eer i：：与，；~oy年a 3akui？了n丘．；玲olo gi ca:;_ :;ur呵‘,e y
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1806 荷電拉子放射岱分祈法：こよるアルミニウム中の炭素の定量

c 
（理を学研究所、日号技研＊ ｀；佐業司エ、 泉晨＊、野埼 正、

【目的】

7 iレミニウムを靖製する際、陰吾、湯極共；：：炭素電極を受用しているが、この炭素が溶融アル

ミニウム：こ対して、どのような挙動をする力叶こついては、データが少なく、よくわかっていな

い。しかし、実際の製造過程：：：おいては経験：こもとずく炭素含有策低減のための処理を行なって

いる。よって今回荷電粒子放射化分析法をもちいてアルミニウム中の炭素の含有量を定翌する

方法を確立するとともに、経険；：：もとずいて行なわれてきた事項：こついて数値的に確認した。

く 1 >'2c を (d,n) 反応；：：よって！ 3Nに放射化し、この 13N を分離精製し、固定する方法を確立す

る。
●ヽ·.:

く 2 >電解炉温度を、 854.,787.,750.,701°,662・として、それぞれ炭素がどれくらい溶

解するかを定黛する。

く 3 >溶融アルミニウム；：：、 7 ッ化アルミニウムを加えること：こよって、炭素含有呈が減少す

ると言われているので、それを数値的：：：確認する。

く 4 >一度凝固させたアルミニウムを、再び溶融すると炭素含有量が減少するといわれている

ので、これを数儘的：こ確認する。

【実験】

実験は、理研160cmサイクロトロン (/)9 MeVの重陽子を用い、 3 ~ 5 ｵ A で 10分間照射して、

12C(d,n)13N反応：：：より炭素を定棗した。

非破壌測定をすると、 13N以外の RI ：：：よって妨害されるため、化学処理を行ない 13N を分葉精製

した。

ァルミニウム試料は日軽技研K.K．：こおいて実際の製造工程から採取し、さらに目的の処理をほ

ど：：：し、 20X20Xlmmの板状に加工して分析用試料とした。

定皇｝こついては、グラファイトを櫻準試料：：：してアルミニウムと同様に放射化し、測定灸件も

同一：こして比咬法を用いてアルミニウム中の炭素晟を定翌した。

［実験結果】

< 1 > 1 lNの化学分離

a 濃塩竣15ml と担体塩化アンモニウム O.lN 10.00ml 、飽和琉陵銅水溶液12ml を 100ml ビーカー

に入れ、：：：：：：に照射終了したアルミニウム試料を入れ完全：こ溶解させる。

b 溶解液を 50ml 分液ロートに移し、あらかとめナス型フラスコ｝：：水酸化ナトリウム約lOgを入

れておいた所に滴下するととも；：：、マントルヒーターで加熱する。

c 水蒸気ととも：こ発生してきたアンモニアガスを、テトラフェニルほう酸ナトリウム水溶液

を入れてあるフラスコ｝：：通し、白色沈澱（ N比〔 B(CGHs).)) として 1 3N を固定する。

さとう かず．｝ろ、いずみいわお、のごき ただし
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d この沈式をろ過捨笑し、 Na : (T ]),Jei 1 型シンニンーションカウンターでO.5:1MeVの制勁

放茫線を渕定する，

以上・カような方法で； 3N を分理国定すると、屯'.7） ?し＿一つ→らの坊害；よ全くなく、数pp5 ナーダー

まで定皇することができだ， z 

く 2 > 溶憩7 ルミニウム：こぎする受素'.,7)溶琴置 1 刃i:. ppm) 

同一溶憩温度：こ於ける茂つかの試菜出こついて測定・一之 う

結果をまとめると以下の表：こなる。 :i lO 

i i試料香号 ! Z 

！溶融温度[ No 1 | No 2 | No3 'No4 ! : , 
; 

| 85 4 • : 4. 37 } 4. 0 8 : 1 7. 5 i l i 

1 78 7 ! 3. 92 l 3. 55 i 4. 62 : i : 

i i5o ! 3.33 i 3.34 l 3.32 ! !.i 2 

! iOl ! 2.81 i 0.33 I 2,80 ! 4.i8 i 

| 662 ! 2. 6 4 l 2. 5 1 i 2. 9 4 ! | 

この結果炭素はあまり溶解しないことが確認できた。

く 3 > 不純物炭素の除去処理効果 (1» t. ppm) 

7 ッ化アルミニウム処理の効果について行なった

実唆の結果をまとめると、

! I ：竺。 2 l No 3 | No 4 1 

I' 処理前 5.13 ! 5.64 | ! i 

！処理 1 回＇1.16 I 2. 24 l 
i処理 2 回， 1 ． 12 | 2.95 i 1.07 | 1.34 | 

図 1

,., "ｷ' ぷ九で！

,.っ:=ご:caとて92=雫 C2:s99

溶融アルミニウム：こ対する
炭素の溶解菜

上記結果より明らかなように、溶融アルミニウムに 7 ・；；化アルミニウムを加えること：こよって、

炭素含有皇が半分以下｝こなることが確認できた。しかしこの処理 1 回と 2 回とではそれほど含

有気の差が出なかったので、この方法で不純物を取り除く湯合、 1 回の処理で十分であること

がわかった。

く 4 >再融解時における炭素含有巌

85がの溶融アルミニウム（前述く 2 >の試料）を一度凝固したのち、再び溶融して、 743·

でサンプリングした 3 つの試料は各0.97, 0.99, 1. 03(w t.ppro) という含有呈となった。

処理前のS53・溶融アルミニウムを一度凝固したのち、再び溶融して、 719 ゜ でサンプリン

グした 3 つの試料は同様に O.SS, O.S7, O.S5(wt. pp m) という含有菫となった。

再融解をしたのちのサンプリング温度が漿初より低くなっているが、実政く 2 >のデークより、

含有呈と温度との補正をしてみても、再恐解することによって炭素含有蛍が半分近く減少する

ことが確認出来た。

DETERMINATION OF CARBON IN AL じMIN il! M BY CHARGERD PARTICLE AC'IlVATION.~NALYSIS, 

R i ken and Nii ke i 8'i ken * Kazuhiro SATO,Tadashi NOZAKI and Iwao IZ じMI*

-55-



1807 るそ社み孜比I:'..分祈法が甫 I` t心中＾ d が芝を

（効江丈瑳・改研＇）・東秤勺奢二：哩研”·さ采マワ・ネシらム”)
〇吉 I＇）哀柑1 ・中東弘上・今召手吐＾．佐ず廷，広9)• 三菊メー1).
銘迫 正”•禾材守一午）

am: J 知"''l''1し- 7・ぱ兌穂況藁.,丈ムガ‘ス、瑶艮がス中＾天然枚打能＾ユ21.ftk • 

工ORバ；史患する峯によ＇）｀それ；呻＾起汲1:..., ¥¥ -z丸丸｀iぽ的 1叶屯~L -z.主1"=-． 北遵
労的な句什ゃ、史い‘大＾起没直 l ての靖育＆tよ 'l 匁<. 4i 3為 l:..` 文 L、#`スの非社緯柱
1,ば、中 1:¢o 公止し在在す 3Col. 4’‘スと羞目 L ` 屹れ 5 #‘ス中，，叱 n 遂1 定セ袴訂 L て｀｀和
士包濾1,差切，＝兒ても版万•知j.‘/....1::.i!;、、も n で名シ事が名想これ己J:.、 ↑ン 7°’} ン'J`‘が｀籠 l ( 

註かそがP.l..~,/,..'- l まう。 `t ＝で‘函科が ‘1「i t...てf屯曳1汲患 n 化、、如主翌竜邑ら
柑5去t同ヽl~~ J:. L た。 ｀［山介｀",~カーずこ、 7''- II) Na oH 水遠浚，， 1, た角ヽt ·v J...屯
用｀｀ 1 補出｀ L .: II) C 0バ叫駄した 7 し力')ゴ液、‘｀ ；応9 iムI)段雌堵立， L 'Z. C °i. l~ 収し
た。 見韮 Iぺ｀‘)らムt"ぅ A ン中tや紅りン曾t t和芯乞セふ峯 Iュよ') COュゲスセ登也士
む全忌 1 'l'注シ h ムと和．C で反 11'<!: l c ，へ·よそ乞れら この d 1ュ七m、t 2 む‘q -'r" 

軍，!- I:.. L /し d 遥I 史キふ． しか L 叱這直にお 1ヤる B.6 （硬／イカーボ｀ン n 逗へう＾問姦

I~ 旬杞岳l 定に大いl..か：してくl..
t限 I::. ちぃ晟釦＆I)試斜'l.`‘µム
十’‘入I)遥伐｀之結果t石 I:. 子｀す．滋病

Y I) + n t痢走すとと年00~ 
1) 

¢oooo 句浜，でカュぶ． CPュガ｀ス 1::.

l て化浮今益t行うと、 3oooo 紺祈
'L L t綾3枷 z れてしまうので、

王這な丈ムガ沃0) T``—り—t出す

峯ぶ口な｀｀• 一直パぃ労沌作
,:. N:z.~.,,含屯浅、で行われ"'2. I ヽ 5

の名二＾現村カーだン，，茅菰源

lょ呈元！ュ釘l る全届 2 "..えシらム

Table "C background in 111easurements of "C ¥<it.h-¥MS. 

Target. 

NBS RM-'19 oxalic acid 

NBS RM-'19 oxalic acid 

(chem i ca I treated) 

Hakone vo I cano owakudan 1 

Equivalent age 

(y BP) 

60300 土 2100 (ref./) 
55500 土 170O (ref. /) 

30400 

26700 

;;:;30300 土:100

~27600 土 400

IL 考えた。 昨匂 n 討論会 l二お｀｀｀て野埠しは． GaA，，中り不統翰 d, B の支詈t釦9り'l.. l 

” 1バ釦遍t含豆合を社み孜わ処紅祈5広t紐恙 L 1:. :' If.::.て乍l 法這，1 て金忍か＇‘ネシ
らム中の d ，，定そt註コた。
（曳駿 1 95和 1”を硫／6oc— T A '7。ト'CJ.ン屯使ffl L. C, Meマ，，免p島みtと’｀ームセ迫約

／叫でt~ /0 今南公むた． 心！1 ら西た（／～ 2-一術） ＂毛^'l.硲末求の 4 ，，と
が｀ちるぶとヽぢ S { ／ヰ“... ＾へ·し., /.,,{ I::.7• しス 4｀形し出がス中！ゴ毛在 L T:.., M.7-. q -

げ、，卜 1"“叫知こ祓遠液豆足 l エ`, 4 ン'7“イえ、ユN シ紅酸濱這,:..;,言袷 L た． 依 0H ::t 3唐
液ず中知吐叫h ガ＇’ス炉岳也士せす＇）おナー Iし (H^(B({、H込）） ＊遠3it /迂蔚迄し梵、肢店和1

とし＾ゎへ·乏，なか I~ らか 3 み s I,, l も；力ねち＼ 乞しうづ｀ら 3 ｀みう 5 た，， s.

O Z'‘ 之1.. ~.:-L. !む 5 毛｀うかヤ．

-56 -



6e (L,.) 
化，う

l 乞 汽！ (J, m) 159り足忌 1::. ~., 1.. ;1;,_-;Nする羊涵詣％、？d ら 9'3H 心祢包.:;..,

杓這iZ. Ll. —炉砕 0 シ＞午しーダー 1-:. より渇竜み遥湛→‘｀ンて錢屯迦定した。
ば知畑叫屯 L しーサー'L L c.南＼ヽ、ゲ‘ぅつマイトを速き試注℃して主，tてギ片芦．

¢中 n 袂~~t .4 c.ぱ
=• 

A し = Ie メヘ x dC.,.. エ (r(._C^') x (Rdーしうよ）人文： % 
4•( 

M,-I況｝の放併名tら！3- M} /,,..~｀ヤ 1~ c が｀ W,,..9

船＝ rM＇メh\メ olc!メ名 (r(. 年)... (R4- ゥ).. ') x 叱％
ぉュとすよ‘し

x W  

ゐ拾＾土虹'). 2< Eむ屯缶中 ,,17,,~品よ＇） 4 ，， C 中 (Rむ） M, 中 CRd-tt,) 
7,‘｀，，辛社＂比t王｀ H た汁．紬 /.23 4- v｀ 11, i:.. 

芸今／｀ユ3午 ;(Wメ告
邑如げ（切，位）もい他は'”'I'd) At茫収主（池ー％）炉知えると．

』” 'ー砂 (-1 位） 工＇~ . /o_o Werた） ＝—-メ―-- --―メーL)(. --メ--
Ad lー叩（—刃如ジ I\ 2う4. :i;'~. YcJ.~ぃ

メ IO I,
で菜｀3 ふ．．

（総果］ 中甑＂ユ修殺＾ M? バ狂I I::.科望したH9 （名沼 2 ，，...:}.. 3.->1,ム製） ＾ら祈経采
屯子＿i． 20 → -e 叶廿 L て 3oo →灼

t同ヽI ;l.'l..L'!... /,ll.‘き禄作によ~ B 々

t [oooo 与ェ 2000 年硲，｀しす3. I::. l冬． . 

/2.. ppm L9人下ゥ d 這虔！二な 5 社 1"‘
1ざ‘社らな I` 。 棧製，ーよ‘)S-pp→ I::.

まで不撓玲 d t押え 5 れ＃峯が｀．本法

I＝より碍認シトた。

L文蔀1

1) Nakamu..a ̀ K．メ4 Japaneぅe
知叫l Pkys. t?tヽ， 193r

ュ）弗迫 5 、慕 2泊放折他治討論会

2Ao4 ` 愛祁犬浮， lq rぶ

了．

Results of C Content in :;1g-1natr1ces 
with Charged Particle Activation Analysis 

No. Sample C-content 
(ppml 

和光沌薬
「,lg-Powder
Assay min. 
99.0 芯

2
 

Goodfellow 
Mg-Powder 
50 /1 ln 

purity 99.8% 

3
 

古河マグネシュウム

53 土 8

1400 土 200

10. 8 土 0.9

4
 

同 捐製ー 1 6.8 土（）． 4

5
 

同 楕製ー2 5.0 土 o.~

DETERMINATION OF CARBON IN MAGNESIUM BY CHARGED PARTICLE ACTIVATION METHOD 

Faculty of Science, Tokyo Metropolitan University, Hideki YOSHIKAWA, 
Hiromichi NAKAHARA 

Institute for Nuclear Study, The University of Tokyo, Mineo IMAMURA 
Faculty of Science, Toho University, Kazuhiro SATO 
The Institute of Physical and Chemical Research, Taichi MIURA, Tadashi NOZAKI 
Furukawa Magnesium Chemical Co., Morikazu KIMURA 
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1808 

1.はじめに

鉄洪及び銅金属中の徴呈炭素の光呈子改射化分祈

（三菱金属中研，東北大・＊核哩研） 0吉岡 明・野村 紘ー・竹谷

実・志村和俊・＊八木益男・＊桝本和義

金属材料中に存在する不純物として、軽元素(C,N,O)は金属材料の性質に大きな影響を

及ぼす。特に最近では高純度材料や高度の品質管理が要求されるようになり、これに対応し

た分析法の研究開発が行なわれている．本研究では東北大学核理学研究施設の直線加速器を
利用し、鉄鋼及び銅金属中の微量炭素の定蓋法を検討した。定量法として日本工業規格の炭

素分析における酸化法と 12C(1,n) 11C(T 冶＝ 20.38 m i n) の核反応を用いた光呈子放射化

分析を併用することにより、精度良く定量できたのでここに報告する。

2. 実政

2-1 試料及び照射試料の調製

炭素定量用標準物質は日本鉄鋼協会製の鉄鋼楳準試料JSS-011-2 を用いた。これは炭素

含有鬼が47ppmである．分析に用いた試料は鉄鋼及び銅金属の 6 種である。各試料は炭素表

面汚染を完全に除去するため HN03(1+1)でエッチングした。これら試料は前後を光皇

子照射線置モニターとしてニッケル箔ではさみ、それをアルミニウム箔で包んだ後、石英管

に入れて照射試料とした。

2-2 制動輻射照射

調製された各試料は一個づつ水冷式照射ホルダーの白金コンバークーの後方に固定し、電

子加速エネルギー 30MeV、平均電流約100~150µ A の 2~m厚白金による制動輻射で20分間づつ
照射した。この際、制勁輻射が試料中央に照射されるよう電子ビームは直径約5aaに収れん

させた。

2-3 炭素の化学分離及び放射能測定

照射後の試料は空気中の炭酸ガスなどによる表面汚染を除去するため HN03(1+1)で
エッチングした後、第 1 図 1こ示したよう lごァルミナポートに錫0.5g、照射試料、炭素含有鉄

チップ1g、さらに錫0.5gの順に積み重ね、直ちに1350℃に設定してある管状電気炉に入れ酸

素気流中(500cロツm i n) で 5 分間熔融燃焼させた。発生したCO2は二連式BaCl2含有希NaOH溶

液に補渠した後、生成したBaC03の沈澱を直ちに吸引ろ過し放射能測定用試料とした。 "C の

511keV P +のア線は Ge(L i)あるいはpure Ge検出器と 4000ch波高分析器で測定した．そし

て 511keVのピーク面積を求め照射線量補正をした後、さらに照射終了後の値 1こ補正し相互

比較した。

3. 結果と考察

3-1 分離炭素の半減期

標準鉄鋼試料JSS-001 -2 と銅金属試料についての減衰曲線を第 2 図に示す。得られた半

減期は文献値と良く一致した。これらの結果から本化学分離法において、炭素は CO2 とし

てマトリックス元索等に由来する放射性核種で汚染されることなく極めて高い純度で分離さ

れることが実証された。

よしおかあきら・のむらこういち・たけやみのる・しむらかずとし・＊やぎますお

＊ますもとかずよし
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3-2 鉄鋼及び絹金属中の炭索の定呈

得られた結果を第 1 表に示す。

第 1 表 鉄鋼及び絹金属中の炭素定呈値

試料 定菰値(ppm) 表示値(ppm)

鉄綱標準試料JSS-159-2 41.7 土 1.0 40 

A 社銅線 0.28 土 0.08

B 社銅線 0.22 土 0.04

C社電気銅 3.75 土 0.14

D 社冠気銅 2;95 土 0.14

銅楳準物質 (BAM) 11. 0 土 0.7 (16) 参考値

従来行なわれてきた炭素分析法では炭素濃度が低くなると定晟値がパラッキ、しかも比餃

・的高い値となる結果がもたらされてきたが、これは分析中における炭素の汚染が汲大の原因

と考えられる。放射化分析法を用いることでこの障害を除去できるため、微呈炭素を精度良

く定菰することができた。

DETERMINATION OF LOW CONCENTRATION OF CARBON IN STAINLESS STEEL AND COPPER METALS 

BY PHOTON ACTIVATION ANALYSIS. 

Central Research Institute, Mitsubishi Hetal Co,, Akira YOSHIOKA• Koichi NOMURA 

Hinoru TAKEYA • Kazutoshi SHIMURA 

Laboratory of Nuclear Science, Tohoku University, Hasuo YAGI• Kazuyoshi HASUHOTO 
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1809 内標堕法を応用した血清試科白O P, Cl, 〖および Ca の荷電粒子放射化分析

（東北大核理牙） C 八木益男・桝本和義

1. iごこめに

演者らは内標準法：） tこよる多元菜同時定量放射化分折の有用性．を実証するため、光量子

放射化 1-3J、荷霜粒子放射化 4) というような両極に位置する放射化分祈にそれを適用した

り、また生体！）、環境試料 2, 3) あるいは金属 4) のような広詭な試料にそれを適用したりす

ることによって遵読的な研究をおこなってきた。結果としてこの方法は、放射化法に・はな

んら影零されないばかりか、従来の放射化分折法より極めて高い精度で多元菜同時定三王を

可能にすることを明らかにした。さらにこれは図らずも、あらゆる物質の研究室内、研究

室問標準物質作成に適した新しい標定法であるという評価を受けた 5).

本研究ではこの方法の適用誨囲をより一層拡大するため、放射化分折法としてはかなり

困難をともなうが、生体試料にたいしてはその特色が十分発揮されるば放射化法による血

清中の P, Cl, K および Ca の標定にこれを適用して、人血清中の上記四元菜に関する研

究室内標準試料作成を試みることにした。ついでさらにこれは、市販コントロール血滑中

の同四元素の通常法による“放射化分折の比較標準として利用し、内標準法の一つの典型

的な応用例を示すことを試みた。

2. 実験

内標準法による標準試料作成には、まだ公定値が与えられていない国立公害研究所製人

血清 (NIES CRM-No. 4) を利用した。その他の分折試料としては、市販コントロール血清を

そのまま用いた。内標準法では、内標準元素として選んだ元菜は定量でぎないという欠点

を持っている。それ故、血滑のば放射化分折においては、内標準元素が分折対象元菜から

除外されると、定量可詣元素数が少なくなってしまうという結果がもたらされる。 しかし

本研究ではこの問題は K あるいは Ca を内標準元菜とする二つの比較標準試料を作成する

ことで膵決した。したがって、比較標準試料は試料に定塁目的元素ーP, CL K あるいは

P, Cl, Ca ーを標準添加法で添加し、凍結乾規することで二種類調製した。また、内標準

法、通常法ともしこ試料および比咬揖準試料は、入射な線エネルギーにたいして十分な厚さ

を持つペレットに成型し照射した。放射化は回転照射台を用い 12 ケのペレットを同時に入

射エネルギー 17 /l eV6' 、約 1 µ,\の“線ピームで 30 分間照射することでおこなった。一方

r 線スベクトルはGe(L i)検出器を 4 K 波高分折器に接涜し測定した．

3. 結果および考案

照射人血清の T 線スペクトルは F ig. 1 Iこ示した。

よび Ca であることがわかる。内標準法による P

keV T 鴇（ 43Sc) にたいする 146 keV T 鴇（ 34mc l)

これから定置可誨元菜は P, Cl, K お

の定呈は 1157 keV (44Sc) または 373

の計数土を、 Cl の定量は同上二内標

準核 r 線にたいする 2168 keV r 鴇（ 38k) の計数比を、 K の定塁は 373 keV r 線（43Sc)

やぎ ますお、 ますもと かずよし
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各平均値はメーカーによって

与えられた参考値と極めて良

い一致を示した。
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<ig. l. Gamma-ray spectrum of the NIES CRM-No.4. 

Table l. Determination of P, Cl, 又 •nd ca in the NIES C史M-No.4.

Inte:rnal standard ~：：：ユ已on of 21ement (uo/c:n) 
っ ri < ca 

112.2 3094..  0..  81.5 

盟：: 芸闘 ....: : : ;:: ; 
110.s 3287 • • • • • ao.J 

107.6 3425 173.2 
104.3 3049 165.0 
105.9 3ll2 163.7 : : : : : 
108.2 3191 174.1..... 

106.9坦． 5 3235:!:170 169.0:!:5.-1 80.J:!:2.6 

1 ` 7 3200 173 78 

k
 

43 (ｷ-sc) 

44 
ca (SC) 

Average value 
如そprOnce- value 

l)M.Y_agi,K.Masumoto, J.Radio- validate 

anal.Nucl.Chem., 83 (1984) 3191 

2)K.Masumoto,M.Yagi, J.Radio-

anal.Nucl.Chem.,100 (1986) 287. 

3)M.Y_agi,K..Masumoto, J．西dio- Validate A 

anal.Nucl. Chem., (in press). 

4)M.Yagi,K.Masumoto, J．祖dio

anal.Nucl.Chem., 91 (1985) 379. 
S)W.D.Ehmann,S.W.Yates, Anal. omega r 

Chem., 58 (1986) 49R. 

6)K.Masumoto,M.Yagi, Ann.Rept. 
四RIC,Tohoku Univ., (1982) 69. 

omega II 

Table 2. Determination oえ P, Cl, K and Ca in several control serums. 

Sample ~ 
,, Cl K ca 

100.0 3719 222 98.l 
92.6 3581 228 92.2 
94.0 3798 212ｷ 96.0 
95.5 3707 221 97.l 

ぷ,. 95.5::J.2 Av.3701=90 Av. 221:!:7 Av. 95.9=2.5 

117.6 2968 254 123.J 

107.0 3541 250 122. 7 
121. 4 3343 260 125. 9 
117.0 3282 255 123.5 

Av.115.8:!:6.2 Av.3284::238 Av. 255=4 Av.123.9"1.4 

12s.u 3lJ6 144 100.7 
127.4 3213 142 98.l 
126. 9 3284 143 103. • 

128.l 3214 151 100.l 
Av.126. 9:!:l.3 Av.3212:!:60.;v. 145=4 Av.l00.5:::.2 

194.6. 3800 253 125.5 
194. 7 3977 242 130.2 
192.9 3759 238 126.3 
197. 7 3700 241 121.J 

Av.195.J'2.0.w.3809::I.19 Av. ~-8 

DETERMINATION OF p, Cl, K and Ca IN SEVERAL HU.MANSERUMS BY CHARGED-PARrICLE 

AC立VATION ANALYSIS APPLYING THE INTERNAL STANDARD METHOD 

Laboratory of Nuclear Science, Faculty of Science, Tohoku University, 

Masuo Yagi and Kazuyoshi ~sumo t o 
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（東北大・核理研．｝ こ 桝下和零・八木益男

i, ;：こ刃；こ

放射化分折去；；；浅々 ·Z 試料の諸元素遷度を明らか；こするうえで非常；こ有効な方法である。

とくtこ、各種蚕玉試料の分祈；こ活用されてき、セこと；ま良く知られている。しかし、このよ

うな目的しこ；ま、実険上の補正係数が不要で、高い土青度と正強さが実現できる定量法の開発

が望まれる。演者らにより報告されてきた内標準法ば、試料に定量目的元菜を一定量添加

したものを比咬試料とするために、照射や測定時；こおけるマトリックス効果が相殺でき、

さらに試料内に含まれる元菜を内標準にして照射鴇量をモニターするためしこ、試料に照射

された渫量を正確に求めることができるという特故を持つものである。そのため、環境試

料のように複雑な祖成の試料に含まれる微量元菜の定置を行なう場合には、有油な定量手

段となることが咽待される。すで：こ、各種生物試料や沈摂物試料の光量子放射化分折 1-2) 、

荷電粒子放射化分折 3-4) に本法を適用し、その有効性を確かめてきた。

本法では、照射前に試料に定塁目的元素を一定置添加することが不可欠であるが、その

際汚染させることなく、かつ均ーに添加する必要がある。本研究で：まとくに複雑な組成の

試料として土壌試料を選び、内標準法による光塁子放射化分折法を適用し、微畳 15元菜の

同時定量を実施した。とく；こ、比較標準は二つの異なる試料処理法；こよって作製し、定量

結果の再現性について両者の相互比較を行なった。

2 ，宝喉

試料は IAEA 配布の So i l-5 および BCR 配布の数種の土壌試料を選んだ。定塁目的元

素は As 、 Ba 、 Ce 、 Co 、 Cr 、 Cs 、 Nb 、 N i、 Pb 、 Rb 、 Sb 、 Sr 、 Y 、 Zn および Zr /J) 15 元菜である。

比較標準は、試料条勺 l g Iこ各定今コ目的元菜の標準溶；夜の一定塁を加え、一方はただちに 4N

硝酸を加え、攪拌しながらテトラエチルシリケートを加えてゲル化させた。もう一方は、

濃硝酸を加えテフロン加圧分解容器中で 150 ℃、 5 時間放置し、主に有磯物を分解したう

えでテトラエチルシリケートを加えてゲル化させた。ゲルは電子レンジおよび電気炉で乾

燥させたのち、その一部をとって直径10mm のペレット状に成型した。また、未処理の試料

も添加試料と同様に成型した。

照射は加遠エネルギー 30l1eV 、平均電流約 150 ｵ A の電子線を厚さ 2mm の白金坂で制勁幅

射に転換して行なった。試料は石英管に封入し、白金坂後方10~15cm の位翌で 3 時間照射

した。照射後、各試料はアルミニウム箔で再包装し、マイクロ・ロボットを利用した自動

測定装置5) を用いて T 線測定を行なった。生成核種からの T 線を SN 比良く検出するため、

約 1 ~ 5 時間、 3 ~ 4 日、 7 ~10 および 3 ~ 4 週間後の 4 つの測定期間に分けて測定を苺

り返した。

3 ，拮果と考寮

内標準元柔には、環境試料中の主要成分である Na 、:,lg、 Ca 、 T i、 Mn および Fe の 6 元菜を

選んだ。これらの元素から；之こ 2Na 、 24 'l a 、.t 3K 、 46Sc 、 47Sc 、 48Sc 、 s .i 11n および 56 り n が生

ますもと かずよし、 やぎ ます；；；
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戎し、それぞ.i"t苅定こ遍ーたァ啜を孜当する。これらの埃蚕芯主或期が数時間から年のオ

ーダーしつらのまである．セカ、いずれ、つ測定窃問；こおいても複数，つ核種から，7.)ァ線を内蚕圭

ピーク；こ利用丁るここができた。

本去つ定量式；之以下のようこ与えられる，すなわち、定至弓芯元素モ：（g含む試，糾こ、

y g添 m したものを比咬試料と！ー、試料ととも；こ照射浚、定置目的元柔二内菰卓元羞から

生成する放射詣の比（通常は T 線ごーク面弓土：＇を試料 (R) こ土咬弐料，’R“ 〉；こついて測定

すれば、未知量 X gは x = y !9 :(R • R:'- 1 : と穿含：こ河便コ式で求のることがで

きる。それゆえ、比較試料に標準添刀が均一しこ行なわれたか否かは、ゲル化した試料を↓

分割したうえで照射し、それぞれの R* を測定すること；こよって確かめることができる。

土壌試料So i l-5 の湯合、酸分蹂を行なわずtこゲル化させたものは、照射試料による定量適

のばらつきが大きく、均ーな混合ができないと判浙された。それにたいし、酸分滓したう

えでゲル化させた試料で得られた R' のばらつきは未処理の試料での R のばらつきと同程

度となり、均一性が改善された。以上のようtこ、本法でば完全な溶穿；ま不要であるが、土

壌試料については最低限の処理として硝酸による分解操作ぱ不可欠と判浙された。

ここでは、表 1 /こ浚分解し

た場合の So i 1.:.5 中の 15 元素の

定量結果を示す。定塁値のば

らつきはCr と Nb で 10 ％を越え

たが、その池は 5 ％以下であ

り、非常に良い再現性が得ら

れた。また、定量結果は、 N i

を除いて、 IAEA の推奨値の詭

囲内で良く一致した。

表 1. Concentrations of trace elements in IAEA CRM Soil-S(ｵg/g). 

Element I No.l No.2 No.3 No.4 Average Certified 

芯 塁 109 99 員 103 土： 3 望土7.5 •I 
07 480 515 土 27 土53 •I 

Ce 60.2 635 .6 [ .5 61. 6 土 2.4 59.7 土3.o * 1 
Co 16.5 15.1. , 16.3 16.1 ：：：：゜． 6 14.8 ：：：゜． 76*1
Cr 31.9 28.3. 欝.2 i 1. 3 土3.3 28.1 土1. 5 •2 
Cs 61.8 63.3. ｧ . i 0.0 土 3.0 56.7 ：：：：ふ 3 •2 
Nb 1 [ 11.1.  舟. • 1 1. 3 土1. 2 ｛虚

•3 

Ni 6.3 5.9.8.6.2土 0.4 •3 

Pb 冒1~ 128 142 133 土; 129 土 26 ｷ2 

Rb 131 136 土 138:::7.4 *I 
Sb 1 冒 I 塁 16.0 土 l.o 14.3 ：：： 2心 •2
Sr 

塁
336 土 13 (330) 拿 3

Y 21. 7 咀土0.6 (21) •3 

Zn 狙 土14 呵拮8.2 •l 
Zr 224 222 224 土 10 ) .  3 

以上のように、本法では定

量目的元菜の添加法が精度を

左右することになるから、よ

り簡便かつ確実な方法の工夫

が望まれよう。なお、複数の

*1: recommended values with a relatively high degree of confidence, 
*2: recommended values with a reasonable degree of confidence, 
,.J: non-certified values. 

内標準を定置に利用することによって、定量の正確さを向上させることができるとともに、

試料の均一性や内標準元素と定塁元素が試料内で同一の分布をしているか否かなど他の定

量法では得られない情報を得ることができることぱ本法の附蒲する特徴といえよう。

1) l'I.Yagi, K.Masumoto: J. Radioanal. Nucl. Chem. A,83(1984)319. 

2) K.Masumoto, M.Yagi: J. Radioanal. Nucl. Chem. A,100(1986)287. 

3) 桝本，八木：第29 回放射化学討論会予塙菜(1985) p .250.

4) K.l'lasumoto, M. Yagi : J. Radioanal. Nucl. Chem. A, to be published. 

5) M.Yagi, K.l'lasumoto, l'I.Muto: J. Radioanal. Nucl. Chem. 98(1986)31. 

MULTIELEMENT PHOTON ACTIVATION ANALYSIS OF SOIL SAMPLES USING THE INTERNAL 

STANDARD METHOD 

Laboratory of Nuclear Science, Faculty of Science, Tohoku University, 

Kazuyoshi Masumoto and Masuo Yagi 
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1 B 1 1 土索漁平祝幸吋ヌ紅知輝'T]く；； □9 豆合印琴母

(B身文、、岨、菌立，文， 5B) 嘆琵這，忌乱勤，詠叫
逹姿遠，｀賛 3遺一

戎在まで·r-:琴氾喧虹所力‘ら出t U しこきた (CT S 3) - J合ー］ ｀、直虹遥知疇，
J 8 - l 71L 力 '1 豆鬼遣浪、これ 3 ふ穐這彗寇＇糾， l配立公書品兌汗から出こと．て
ぃ 1 (NI ど S) -No. T, l'h. 3, No. 6 (P,e.p pe,...b心h., C以o 心?7,t, I /'1心心7) tr どの

永詐紅碑‘料 l←ついこラン 9) イド‘元がが分析むr rl い｀ J叩吟！＜ ：叫泣「式 Iて対す 3 前這
釦去も玲討して 2 豆
知ヽ 2 の 5 う Ti討料と豆1 ／く、 9ヨ本土浚杷牌｀訂公 17 土壌令叩虹（司J:. iバ l て．
公菊這準這祠料として 4祖噴｀料を 1乍令‘し広く碩いう 3 よう K ra ，，た，これjて、板っ
てを「遺甲砕 I-;: l:ヒパ碩管紐符這令l:り虹＜星な吝アI... ｀ ：れ 1口這と l てウ
特徴であ＇）、こり年••衿床這弘試凶ヒ｀｀上 3” ：：：の試如全·這いも直持 l遭莉
遺逢tもっと l3，考人的な ll ，＜．土応の可絵知森釣ふ祈や、表知…、かわ‘) (公害，
輝令のイt該f-r3 ビ）逗求す~ J:.で・疇寇データとして、各豆喰対量豆足しておく
こ'1:.J'I·~這であ 3 。申 7く｀この；う T;試｀利這す玲祈玄も栓祠レごよ，＜ ：しも＇必年•あ

る、このよう百ことから、この 4符iの冴準土嗽中の弓ン 7 ｝イド‘わ‘Jがその他の元点の放

井他今祈去 1-:: よる定をか祈とオ了フた。ランタJ /,ド I-;: つ 11 こか唸名半．対こよ 3 て、行つて 2

た Ad·. ゾ＾1J le Y.ク ld Ti-ぷer 菟，裟法の放出囀か苺芭我，非磁沈広と比較した．その
祀の元系：棟準鬼石屯年」J:fj [;這峨沈茨，の汁 1-.. J: ..,rこ。

試料こ N 1)今- l （晶巾｀ 7 土火砂土，杭禾晶鬼誌分喝，店這希菟）， M P G -2 （尾It‘
ク土煉II'.,'.l:./ 1日、下忍）jJ.I D&-3( 黄色±..＼咀作J:.'封ばれ茎こ合ャ介，，牙樟土表．:'t) / 

N0&~4 （羨色l..姉‘口土， 1司、下令）

NDG-1 NDG-2 

項 目 平均値 CV 弔 項 目 平均値 .. CV 佑

水分率 （劣） 12. 9 2. 9 水分率 (,,,) 1 5. 7 2. 3 

pH 5. 21 2. 7 pH 5. 4 0 2. 2 

EC (ms) o. 0 9 7 3. 6 EC (mS) 0.123 4.. 7 

T-C (%) 6. 9 8 3. 6 T-C (,,,) 1. 5 6 3. 1 

T-N (%) a. 4 3 9 4. 6 T-N ('1,) 0.13 6 7. 9 

ex-CaO (1IIIJ) 6 9. 0 7. 2 ex-CaO (叩） 8 4. 2 6. 8 

ex-MgO （呼） 5. 7 8 99. 6 ex-MgO.（叩） 9. 23 3.1 

ex-Kz O (叩） 13. 2 9. 3 ex-Ka O (叩） 14.1 7. 2 

ー・

J:.記の知 2袴吋ね胚由する B本土漆杷料考令が呆誌儘＆か恭考値を示したもので＇、
とれらの試沿拉、いずれも｀ I 元元駄、下の｝凩免神土 I~ なったものの分析値であ 3 、枕判（；；

栢 900 炉；遺杵レて非磁、壌分析 1-::. ／打りた。 4責分素之＜辛；浅合、約 2 ダク元fも活袢した。
窪船乍し Ac訴吐 1~ ＼（ク Id. Tracer 祐ぅ条璃法＝該｀料 lJ二，｀’'T Iレル＂）ぶ 1いぷ｀ ／免ち
の澤蒻皮I配墓と卜し一げーヒ L こ 3` 7 Jl-f (200JI-£)加え、イと考分紐俊、多］に準瑞し

つかだ＇令 1 たち，お｀ 5• っをつヒお、ヤ百が 3 こt,えんと＂うか了‘‘とよ，f紅9‘l1 らかう丑ち
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這祖;- ;... -ヤ―\:..ともi迂咬写も、・「二。文＜、高泣百今店祖ャ戸えてから・？の衣写汰
践文逗．涅:- !..ーサーの孜年点豆文とえ姜，祠戸 32 土て 1ヨレ尋·支辛土＼しキ＝。
池：？、の北弓臼；；桑ぐ卓遣‘匁iの投与臼俊，祖・沐む口えて偽えと｀•う＇）特 9 た。！配戌泣江
咬府心心ってポ n,:'":..

キ双昧冗·‘'お廷・砕知豆 I< t3 5 分 1旬 (R$R) I`”今砂楕 I-;.~ して 2 1!今）司(.戸<
＇）ング｀、）、長ゑ令核棧 I""'- h レて，3 24 時淘 (..R S R) 月紅藷r t行った•-1-¥.手｀｝くかさいっ屯豆

・応ヽ芍尋,-}if TRJC7A-MAR/<. 1I ( R.S R ,• /“:: 5 ̀  10” 九・—•-2.S九 Fe. : f /,..:,= I "/012九・
伍t-2. ぷ＇）も仮 1:f)レ↑：： • 

分哉、：農縮：前濃緯注、か I~)- L ーサー添加後，裳ぅ去の 4謹処莉戎、で•ウ枚記o復｀坦体t
加えてから、九ず NaOH C 柏／勺）c. /Ja 2. 0z( 的／f)も加えこ滋嘉し` Fe(OH)3 共況
抄碍る（前うに知ヽヽ＼す、これを放和化<J ~)。c.onG. H必 l遺戸‘レ、 DoッelX /-x8, ば堂没
イオン支換璃詣 1逸してから年 4叶が主硲、最柊的 IC 加箋’I:::知として 40 Cポ3 ＿仕e（ら）オ食出
娯 1-:: てーイー捉7 へ°?)-rz j卜') -t行，た•
紐呆：下表 1< N P C.,. -f <f7ヲ-~ "’イト甚＄，一含和長令命核行から井られた絨合
(NV 今—ユ l＝つ｀ヽ Z も） t示レた。迅/~.他ウ祀、免 lてク＇｀て力栓討中こ99 あ~.

Ele日en t

La 

Ce 

P r 

Nd 

Sm 

Eu 

Gd 

Sc 
Fe 

Co 

PcｷNAA 

I 5. 8 

士 o. 8 

I 8. 5 

土 o. 9 

2. 8 

土 0. 4 

33 

土 3

3. 7 4 

土〇． 07

0. 9 7 7 

NDG-1 

Content(ｵ. g / g) 

RNAA 

I 4. 5 

土 0. 7 

I 8 

ｱ 2 

3. 4 

ｱo. 7 

ND 

3. 5 4 
:!:0. 0 5 

0. 8 8 

土 0. 0 0 4 ｱ0. 0 2 

3, 2 ND 

土〇． 4

2夕｀ 7 ( M DG-I) 

69̀ 7 ( 9 )  

2 79 (、,)

Ele属en t NDG-1 

Content(u. g / g) 
INAA PcｷNAA RNAA 

1 5 Tb 0. 3 6 ND 

土 1 土 0. 0 3 

I 9 Dy 3. 2 5 4. 7 

土 2 土 0. 0 7 :to. 6 

ND Ho 0. 5 3 0. 5 2 

士 0. 0 11. 土 0. 0 7 

ND Er l. 2 o. 9 

土 o. 3 土 o. 2 

3. 6 Tm ND ND 
ｱ0. I 

0. 9 9 Yb 0. 3 2 0. 2 9 
ｱ0. 0 6 土 0. 0 3 :j: 0. 0 6 

ND し U 0. 0 7 3 0. 2 7 

土 0. 0 0 5 士 o. 0 9 

34、グ (ND Cァー2)

g z、 o C 、,)

34 、? ( • ) 五ィと'1-パI;

DET四国I::ATIOn 謬ュコ・ロHTAL CONC四IT謡TIOH IH JAPAHES□ STA詞虚D SOILS 3Y 

：荘叩'T窯刃'1 ACTIね竺IOI{ A;IAL?SI3. 
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1 B 1 2 複写機用トナーの中性子放射化分祈

（科警研） ＝孝徴，角田紀子．灘野大太，大木博

1 ．はじぶこ

ゼロックスに代表される電子写真による複写機の普及は近年めざましいものがあり，こ

の複写機によりコピーされた文書が犯罪に関連した資料として問題となる場合がでてきて

いる．この際問題となるものの 1 つしこその文書がどの複写機でコピーされたものであるか

という機種推定がある．

複写機の機種推定はそのコピーされた文書の縮小率などから判別する方法もとられてい

るが，近年拡大縮小率の同程度のもの，ズーム機能をもったものなどが販売され，困難と

なってきている．

そのため，この縮小率以外の情報から機種の推定が可能であるかどうかとの視野にたち，

複写機に用いられるトナーがその機種に固有のものであることに着目してトナ一成分を分

析すること：こより機種推定が可能であるかどうかの検討を行った． 最近はカラーコピー

も散見されるようになったが，今回は黒色のコピーのみについて検討した．一般に用いら

れている黒色トナーは，着色剤としての無機成分とバインダーとしての高分子材料からな

り，種々の元素を含有していることが予想されるため，放射化分析法により分析を試みた．

2. 実験

(1) 試料

今回，分析した試料は各社から提供されたもので4社54種類であり，一成分ト

ナー，二成分トナーなどの現像方法の異なるものを含んでいる．

試料は微粉末であるためそのまま扱うのが困難であり，ガラス板上で加熟軟化さ

せたものを固化して約 100m gを薬包紙に包んで後ポリエチレン袋に封入して照

射用試料とした．

(2) 放射化分析

中性子照射は武蔵工業大学原子力研究所の原子炉 (TRIGA-11, 最大出力

lOOkW) の気送管（熱中性子束： lxl012ncm-2sec ― 1) で 200

Se  C 行った．また，一部の試料については照射溝での 5時間照射も行った．

r 線スベクトルは， Ge (L i)検出器と 4096 チャネル波高分析器を用いて

測定した．

3. 結果及び考察

気送管による短期照射を行った場合，複写機用のトナーは大きく 2つのグループに分け

きしとおる，つのだのりこ，なだのだいなおおきひろし
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られることが明らかとなったすなわち． Mnの含有塁が約3000 ー4000µ, g/g

のものと約500µ g/g以下の士のの 2 つのグループに分けられた．前者：こついては3

社 1 5試料あったが，これらはすべて一成分系のトナーであり，フェライトを主成分とし

ていること：こ起因する後者のグループに属するトナーについては表 1 しこ示したように

Cl, V, Na, Al, Mn, Br, Mg, Ti, Zn, Sn, Inが検出された．

トナーを特定するさいには検出率の低い元素，分布範囲の広い元素ほど有効なため，今

回分析した元素の検出率，濃度範囲，その平均値を表 1 iこ示した． Cl,V,Na,Al

についてはほとんどの試料から検出されており， I n は 1 試料のみから検出されまた Zn

は 2社4試料から， Sn は 1 社 3 試料から検出された．この結果， In, Sn, Zn など·

の低検出率の元素はそのトナーを特定するさいには非常に効果的であることがわかった．

Mn が多置に含まれている一成分系のトナーしこついては，さらに 5時間照射を行い分折

した結果， Fe, Zn, La, Eu, Sm, Ce などの元素が検出されたが， La, Eu 

の含有の有無， Zn/Mn値などしこ顕著な差異が見いだされた．この結果，一成分系のト
ナーしこついては長期照射による分析が有効であることが明らかとなった．

元素

C l 

V 

Na 

Al 

Mn  

Br 

Mg 

T i 

Zn 

Sn 

I n 

表 1 トナーから検出された元素の検出率と濃度範囲

検出率（％） 濃度範囲(µ g/g) 平均値土 SD (ｵg/g) 

100 

100 

95 

95 

59 

41 

33 

1 3 

1 0 

8 

3 

6-1410 

0.02-7.6 

14-560 

8-5400 

0.1-524 

0.2-8 7 

13-310 

4-6 7 

410-2300 

480-530 

87 

1 5 1 

0.8 6 

158 

438 

24.8 

1 0. 1 

85 

1 8.2 

1039 

496 

87 

＊全試料数は 39, n は各元素が検出された試料数．

土 267

土 1. 5 3 

土 172

土 870

土 109

土 2 1.6 

土 77

土 27.3

土 874

土 26

INSTRUMENTAL NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS OF.TONER 

(n = 3 9) 

(n = 3 9) 

(n = 3 7) 

(n = 3 7) 

(n = 2 3) 

(n=16) 

(n = 1 3) 

(n= 5) 

(n=4) 

(n = 3) 

(n = 1) 

National Research Institute of Police Science, Tohru KISHI, Noriko TSUNODA, 
Daita NADANO and Hiroshi OHKI 
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DETECTION OF KOREAN POTTERY IN JAPANESE ANCIENT TOMB SITES (PART 3), SHOJI AND 
HOSHIZUKA TOMB SITES IN NARA PREFECTURE 

Laboratory of Physical Chemistry,.Nara University of Education, 
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Laboratory of Physical Chemistry, Nara University of Education, 
Toshikazu MITSUJI, Takeshi OKAI, Naoki SUGI, Uichi OTSU 
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1 B 1 5 

／．緒言

I NA A iこよると巳血奇およが、ユ球中.7)疾彙元素分莉（病葱釜祈
へのアフ＇ロー今／）
（弘脅犬・絞百東犬•原今万之Ji.I 疇犬·厄u) 0秋委文正／
＊高野式麦，・＊ズヌ昆名稔ー 1 ＊＊今 — 

知は主として主沐内必項微量元麦の存在量と役争」に注目し／これよ之、、原研施勘共
卿用研戻 Iてよリ／生弧試斜の中性手放射化分析(NAA) t：：：！因する基礎約デ‘ータの簗績
に努ぁてきた。本研究の目的,~，徒采0)1経桧か汎紅・痣床愛養への）知麟が亥炉し'-,
ヒト血嗜および血球中微量元素濃度の利定1こ /NAA ~通吊ら病陛鉦祈Iこ役立つ方途
之見出仁と z‘、あシ＇．：く（ミ／筍I0 のある元素 1 ま I C.ゎか1n_ I 万i, Co, ふ， Se, I, など‘の
ほが l こ Na, Mｧ, At，尼 Cl2 ， KI O Vl f3r、などがある。卒束 I I:::..ト血凌l1卑和雌p
“として最直字があリ／ホメオスターシ又様構が姦嘉心速店釦血夜中炭令濃度
（よかな I) 知麟吟和；。些様鯰のうち／テトリウム．＾カリウム，力 Iレ芝ウム／塩
素な乙遂和珪平渇I：：カ‘がわるため，とく（こ恒常性が高レ1 とtれこし＼る。げら一
氣亥患年 Iよ砂病唸疇‘し＂だ濃度変知‘"ぁ這2.、あ＇）／乏れ少の知見燐甦年—紋
四睾底役立っ豆疇えられ 3 。ま芦／和知勤株＇は最迦紐原子力研究所JR
R~ 4 原詞 lミ琴菅施設疇1琵堡偽され少 短寿命枝種及知吟祈l7)共同弁’)用が｀釦も
たミ:l /およひ｀‘犬学印詞z"1蒻這発した「ガ‘ンマ線瞑易寧修ステム」吐1ff3が可能
となった事情など‘と犬さく 1月わフ Z ヽ I る．g凡鏡意実験訟免和‘・，ぞータ辟析Iょまだ'-t
伍行れれてし1 ないが‘／二れま Z`‘麻られたぽ業はク\\ z‘述べ‘る．
乙，実験の汐法
(l) 今印知：血麺‘料/,J_弘前大学医謬矛二外斜認窒よ、＇）菱知れた。各疸疾患が＼
疇帝よリ I 恥採血量＆ml 料，冬/1)‘今趣ふ逼靖こ血球区分（ミわ 1ナ，直ち Iミー20°C
遷記，液絃影魚の後注意して衿砕這封容器、こ入れこデシケータ中に1忍危した。
(2) 原げ、晒ね祀犀霰：血清ぉ豆‘平知緬乾疇忠合 IOO”3 祐後さ積秤ら
長葬命松痘連！麟（石英アン？゜ 1レ封入）名＇よび‘短森命核種測定用（ポ゜リエサレン袋参寸入〉の
経廂試‘科羞った．比軟標準試料 Iこ／~, NBS オ票卓物復 (P/nen立d/2S IToma1:o leQ辺s/
および｀釦砂口 Lii/er) 主体諏物ための合成標準物質（東少t.犬・理，鈴オ考究望試i乍
），他 lこ釦硫印象準試科這りた。長寿命核径が現促 l口JRR-4 s) \oイ 7 ゜（松ぷ．s虐
n/(cm2.S) Z‘‘6 峙 l旬、四3,4週向以J:冷却らヒ°..J..アねe 検武器-c 2K 1-ャ和 1レ？HA
-z:''2000 秒 r線計測」屯乞た。短表命枝疸囀1J定 IJ JRR.丹梵迭管0)ほ） Cd フィルター無し
の場合<pth,'f-.S X/0 t a, 軒 8 X/o 心几／（cが． S） (b) Col フィ（レター有リ Z`‘ 弘 /.:,XIO 12, 

軒 9.5 XIO/2 ．幻な記｀ S) 之‘‘,10 紗賤討， 90 件冷却らピュア<1e 衿沙、落とLf.K
知1-/1/pHA z.‘、 200 約ハ泉計項IJこ行ァた。なわ‘I ':f｀ーク降析 Ii.大学／司茄⑰和‘布発
した「1J‘'ン＜竣筒希甜析システムJ Iミ仁った。
3．宝険課這系

あきはふみまざ I た力‘の た（ナみ. I えびな、P ういぢ／ こん みつる．
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条吝克よ I 9 茫豆虔べ晉手 .:..I 1g.5"年度：：、、i.:.ぅ、肖仁忌系ガン疾急の姦：1み」が多 v＼邑老fo,,\

知試秤吟祐こ可珪乙した。表1 と表2 ［こ令祐1年—苓三系了。

表ふ長呆命哀種直逗こよる二ぅ蚕・ユ式ユ•凸令店サlj苔芝直：

坦至令言式歪互がmg) Fe :、力多； Zn.、/,/,(,ぇ: 5e 、,“ぇ） Cr (,U 年 2

^ ’', (S  237. 8 N Z ？．千二 2. 0 2．.2 3 二 0. C ク 2.::s' ニ：：． 0 5 
o 00 (_SC 985.6 ,3.錢二 3. 3 含 4 3. I 二こ． 5 a 3 3 = 3. 2 ナ 3. 80 二 0. .2 5^ { s 3 55. 2~ N'2 6.3 二 3.5 e 、二3 エ o. c7 o.:;?:t,a.elf. 
o 60 BC;/37・ 2 3.39 二J.Cケ＃ 6. （二 2. 2 0 、 79 土 0./ 9 0. -¥3土 0.12
3 6 { S 'f-2/. g ND  S-.4':i:. o. 'f。、L,1.6 土 0.06 0.21(.:J:.0.0'1 

゜ 8C /266• る 3.52.:t. 0、 08 Lf-4'. 6 ::: 2.3 0. るウ土 0. 2.3 o．ユ 3 土 o. .2 0
{ S 296.8' ND  ~-3:::.0. 6 o. 2.9.:t.0.08 0./8 土 0. 06 

早 Go sc 61./-2.8 2. oo 土 0.05 2.0. 3:t.1.5 0.2 '-f工 0.I午 o. 68 :i:.0./6 

辛 6 { S !71.8 N D  S./:t o. 6 3. 38 二 0.08 o. 20:t.o.c6 
3 BC S ケ1.3 2 ・ 23 エ O. OS SI-I 土 2. I 2.25 =.O ．二 3 2.2"/ 土 0.2 ク

辛 73 { s 3 83. 9 N D ?. 3 土 o. 6 o. 3 9 二 o.c 8' 0. 28 土 0. 08 
8C 6 15• テ Ì ??.:t.0,0l/. 28. 2.ニ /.2 0, 3 ヲ土 0, I I O. Lf-2 土 o.c7

ND  = not: 4etected., S = Se.r叩ヵ， BC"'8/aod... Cells 

表 2 ． 逹弄今咳控が制定による．血球区分の分析例（暫定直）

't生 学令 言式#(m Ne1. K Ca.. Mn. (t,t AL P C し Br I 
子） ( m9) (m9) (m3) (A 子） (A1) (ハ 1) (mり (mが (A 1) （り）

$ 67 7/I．牛 o. 9 /ク． O O. /ヽ'7'--3 13.｣1, ND  ND  -3. 62 /0.2. /.5 

含 65 6 f/.S. 4 0、クク 6,5 0.06 .2、 8 /0.2 0.32 1.3.2. 3. ?? g.2 0.8 

g立硲2. .2. o. 'l- 0 ぷヽ O,D8 4',S S. 午／． IS o.'a'J 2.s2 I /.5 2.9 

早 ~3 &79-7 1.5牛／0.3 0.1!; /.3.6 /1.9 0.'13 l.'12 S.'81 IS.3 /,3 

N D "'not detec tecl 

一般 rミ /NAAIミ勺る令祈1五の精度1む扮ると言われるが‘,須,)定精度（こ／祠する実際.t叫匂躾
呉1こも言及す 3 ．倶々の分祈試料•1北採血時の病歴や症状．も多が記‘ある二とさだ慮すると，
健康人の正常直l:::疇検討する咲要がある。しがら従来つ文献互とよるとュ八‘)レトやク
ロムの正常位1ま級告告｛心）大差があリ 3)I If.)ナトリウ A 知｀‘這痰法噸慕：：：よ）分析
釦‘ヽ大幅に異這合がある。従って 1 試庄麟麟製法を姜和虹“I I恥‘‘斜鯰"f諏
度這しI デ、ニタと禁綬戸f必要がある。血凌中の元素嘱笈 Iよ礁常外 (mg)/爪L が，示す：：：と
が多り峨豆、経衡‘、［も凍結乾叩紐Iま4~5危か疇と含み，皿精・血球醗il)企童
量11-.:個人差があリ， I氾平人と患考叶宦作為抽出各2ぢ名の平均皇量lff-，血楕這健康しっ
3 伶土 2□ 1::.知れ患落は 302土 52 バg，血球這（使）／ゲ牛g..t (3/mg，（患） 960 土（？／”gがあ
った。表L ちに表2 が今析位tl I 贈定値として分析試料企量和唱又1む呼ばした。
り秋愛他，原研施設共同和1 用研究報告書， Eり!f<t, 60平笈 2)高野他，沖2祖］放射化．雰燐
碩汲予蝸果 P06 (/C/&'5) 3) 日本U学合綸，却噂デ‘ータフ‘ソクエ(/?'l1) '+) W. W////ams 

(ed.,) Hemafolo,ざy,.2nd.Ed. (/'1 7ク） Mac.. Gro(/J-HI'[L, N砂 Yov(~.

SIMULTANEOUS DETERMINATION OF TRACE ELEMENTS IN HUMAN SERUM AND BLOOD CELLS BY 

INSTRUMENTAL NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS (AN APPROACH TO DISEASE ANALYSIS). 

Faculty of Education, Hirosaki Un:versity, Fumimasa AKIHA 

Research Center for Nuclear Sc:ence and Technology, The University of Tokyo, 

Takemi TAKANO 

School of Medicine, Hirosaki Un ュ vers ity, Yuichi EBINA and Mitsuru KON 
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1 B 1 6 祝迂詮ご9:< 5 ，うこ窃裟存ずハ臼｀立、柔、芍， Sもさs, 5九ごrT五う
ベ乞号：：芝 ,l 活差、そ．
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条屁ぅ 1 応．へうそ疇戸I)需ぎ，t素·，乏、こ ~r, s-ら点訊こ、／ー；と） ？惹度こぞこ；
こ ~,lデ翠畔\,‘タン如1,// 元条這屹和応I.,こ‘そ疇紅詮町虹麟叶応ぁる。
謬五J) F うに、シ瓜らの元長堪履疇遺臼-z; 11疇鯰如，げ年（叫応房
疇も可能し•あ§ o＼し危くの乞吻試＇子弓に応1.-·,1啜ふ心匂尻翫一疇疇碍う
鱈CRA外A) によう可戸叫 rい。伶甜知し7, 11 イ丁シ戻玲茄訴を（恥》屁、，苓
繹戸ぅ戸、チャコー 1凶：：：：°及沿マ炉麟，災，仄 P！寸 A 全紅認疇としこ疇
Ot）オ巧、・「ね誇々の的：『工、ぶみこ r加し1し？い 3 c し企し、二瓜ら逗｝~l 戸一痴塙騎釦•
(, g)し了た、名人烹扮ャ｝喉衷芍含子人こI,ヽ｝疇紐I)、 lり矛しも蘭見 I 二 l公夕浮ぃ
戸， o＼‘恥。二 d'\..9 のオ兌、乃いく 7 かを梵fff- 1噂万年攣麟畠『｝。 9 仄オ危
[『 H3 し S之／ 2つい 2 訊炉尼的釦、口開饂し rくの 2.‘( l}ク；認霜し、パ和撃ず
の H},5e.紅·’`{ n 応危ぶ虎称鐸¢っしべ遥＼，ち。
揺崎か戸惰冥応， 5レ 9 C.r 介冠疇麟
叩の 7 ，し一？°Iァ叫I[) (Hグダベたダ殴ヮ2心辛l>、ox五） 4 カフムを(fJI,1 9 A凡，
哀立 C．ャ＃臼伶網農叩 3 方惹を脅］溌しこ祭こヵ砂；のスタンダー¢・の令‘名＝府
い2...し I} 。牙和＼‘二ん疇を試みたt ::..}、広訂芦デクマ/.-..リ 9, 7 ズク視虔o\急四と
Cr1 ふ， 5/;, c7/／-Iル／j)八の咳算和＼）~← rゎ乙。また．忍命rした¢⇔象急約責を見 2 伶
平み汀わ戸炉万、 32.p．ぶ H叫ID l：：：゜疇恥底ゎ、底嘘i手控まぷ/-::バを（笙` 7 7ラウンK 疇＜切、戸ぃ探疇度を待i二と．っ＼’＇ 2• ご祈＼っ厄-と.: 2'. 32.P を
応戸、 H MD7 ラムを。｀如2 ルt oみ急牙め応麟喜たとこう、 3~.f'忍平
ぁ；荏危□ ：：：と．ヤ心・ご知＼•Cr ,7Jー炉＼／'f H1) が芽造しこし主フた沿叩I'評のマ
ト1/，? 1 ス、加和紅縁詞疇痘i:1/ガラムヘuば逗， 3.lf'囀謬t互這疇訊＼‘•
因と怠 lh 仇た。『芍邸し 2 、鴎応 7"Iし一つふ屑ぃ 2 し1 ；厄rプ．厄要蔚噂
訊科紅0印、 応した）kを吝を茨妬乞素こ‘人ぅッ 70 ねう平•Ji ?.c l かし、る辰
窟し卜ぅッ 7° にの 7信、イン国犀分（・羞忍t,\•あy、 Iダゲしも沿叫戻転号5 人＃凡
r乞
均ertl-（イタ ')-)a S心io己応如r; 砂→ 9 ↑しーフb 厄 Tl>見ん厄炭fr}と迄
叫ブン訊麟揺心危履疇条、丑叡輝疇汀:;昇／合離I＜府ぃ 2 い~: し
かし、貸亨知成‘芝で，祐年 1研‘3 しp＼たにヂ）え禾ッ疇吃迄疇み；久云．
凡応（プぅンダり 0、 1: し/ V紅イer,3／叩〇亡ク 7"/し -7Jば、次与巧｛洛和．叩）“｀)

.J) ,DH ，でキしート、朽嚢亨 P＼之、高疇号疇這約ぇ素：尋灼 r二伶窟If惹平、揺
鱈間応 rよい哀塁這と心． しかし、二の心琴惹料噂麟嘉Ip'
語こ し1 幻＼、マトリッ 7,Z rJ. ~-の影象，~..y, C'\、宮 \,‘P及者六が ug[ p\ ？尺。偽i二Cr) 。

t今；っ 叉＇］ゆご
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多万合．参9V1 一臼＼：； こ一~苓．らキこ合？＇も分炉・デ

ン炉？ ^ 1 -:: ｀；；ー均応亨•こ喜・ 5<.4s) 5tJノし‘／乞 3 豆五こ累 5這、已芦
ば匹恥::手？．マて之 m 、今3 ;‘→｝とこ年逗、そJ＼；，ぅ籍う長誓，9:;;. —しこ含
知た。亨よ 2 5e疇配易：い厖i厄戸:...｀三こJ:：：そマ、謬亨主合＾こ＇合配
J-,シィ； 9 f/,.。裏克；レ疇＼＇詞詞疇（畔ぅ～ア～んヵ：：，lできこ、3-; ・ノキ、メぅ．フ芦る＇げた
豆者」（シ／＼む、了」1-.‘が 2夕／—a と 2'/0汀疇謬アこ｀謬四。こら＇：：ぷ百
紅知ヽし卜ぅ・フ 7° 八鵡戸多く初立し．絞した立し二こ，謬応ぅフ 7―i：：：：芝心
恥犀、ケゥ各、謬（＜‘麦乙-,;r I 象合乃仁7,7 r {£り T- 1) 5 店・尋で °c z・虹窃
応｛デ西＼’:;p 2 釦 0 I--う 9 7。(T-ュ）に現呵 3 。 T-! I二（7PSe遠I真砂叫喝知
dt 2チい）- :::::.-出（；訴 cc.. L尺ヒど1-ラっ？。釘表しか翠ゾ戸 2［二ば：・ しグし1 。＇唸e（幸
心；；翌r（迂鵡噂い 92 、し（テ； ＜谷亨し戸心麟デぶ二と↓っよ）元心を号叶可
応•；石 3 ．` (277 や v)パ専尼透7ぢe こ二乙vの約ー？彗凡叩冦
砂：しぷ ~I臼｝ ｝ャ＼、二吋茉区用ぃ｝拉（ご,;=I) t fl⑯産紅rJt圧っ
豆印這心慇「心履脅
蝶国筐疇噂え謬訳珀和謬も::-t 1/) 戸恥·知みニアみh tA..こし9

る。 c cヽし峰／方Z,"(1を知凸見渇日疇『ん素汀虚いか）得5三、、虚応

言ここ二必了四覧竺万昇言゜｀｀心ぷ竺孟‘;T噂騎尻厄．色愛疇犀‘し 3叫這直·ハロ元乞年2)。杷分｀
I 1-も勺紅属恥晶刃1和迂げ仇和＼，戸。
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叩乞奇，弓属．肥＆・ヤ．n H手

DETERMINATION OF MERCURY, SELENIUM, ARSENIC, ANTIMONY AND CHROMIUM IN 
BIOLOGICAL :¥JATERIALS BY RADIO CI-IE~IICAL NEUTRON . .¥CTIV.UION ANALYSIS. 

National Institute of Radiological Sciences, Yasuyuki :ヽIURAHATSU
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1 B 1 7 ::;::,i a涅亨て示iこ分ボさ云｛こ．よミ，！三ウフ凡澤圭：言：：：だ竺？ア，v ミ＝ゥ— n 定量

（近黛文 三二，奈犬辰弓．：9p*) 07r<ユ支ラ，日下手安号，令1:i,-j:!J文

骨I丹思．逹．｀見さヨ忠哀P

1. 1 万じめ（こ 涸窃）の慄宰言弐代•とし T Mri., Co ほと＊の金属亡吾こ，惹濃度 1：：含℃'）ョウフ•1 か＇’
I) 

国立公害可究所が乍欣｀さ凶タタくのた荼 1：：対 u て含有量,1) i呆証ィ画か・酒がきごれて I l ~。 しか

し A[ t：：七して 1ま 1 中忙E 子枚わイこ介ボお去 (INAA) I)再子 0尽茫分村ぅ去お•よびフ°ラス‘'マ発忙分析法

/J‘S 定番されて 1 l るが‘, f /l)イ直 I て I~ 1J‘ぽ I) (J) 11" ラッそがあ 1)' 呼 I ：： INAA法が 5 の定量儘階l

に 1ま 436~747µ□’ の約 2 4釦直 l) が見ら収／イ泉証信の確立が＇まだ以 T I l ~。 INAA.o芸 {/)I\’' ヲ

ッキ n 庶 I互として le!:'？加（n，y )29Al 巨曲が 5 の売豆存命祓 29Ai （万： 2.24m) (f) 3貝1)定中の成衷 1ご対

ず己祠正， Mn (f)痘 I l蒜導放町能 1= と毛ほう 1言号の II° イ 1レアッフ0 (PU) に対する詞正· I 井存す

す 3 Si石・よび'P {J)逗中 I注3- Iこよる 28立 (n, p )2知， 3/p In, o() 28A1 月応からの蕊AU)'菩 5 ほと‘‘の r 急そズ

へ°つトロメト I) - /こぢ•1-rるこ°一つ言ヤ魯如画に対す 3 布月正If)底悪が＇痘定さ炊 3 。

本扉＇梵て‘‘Iさ， Ge(Li）屈合出為こ甲 I J巴 INAA:去によ，）．こ収 5 の禍正ヽf糸杢て 1こつ I J了序令討しだ

検．クい抒燻幸法~て＇｀リョウ 7`‘ 中の Ai含産量をよ 1) .iE蓋（ご定塁し、こ以互て‘'の結呆とtt.較しr::.

2．補正僚数 俎含扁愛 Iさ，＇ l ョウフ＂と愕幸試糾のt.°- 7 計数字および囃印誌粁の重皇
から容易 lご求‘め 5 れ弓。照的終3 時 T‘V) t:.°ーク計孜宰 AIさ 1 浅1)定から噂 5 収疋こ°— ‘7 計攻

僅Am, 湧II定時間（ヲイアタイム）tm ，萌的翁、3 語が 5 遠IJ定閑始まて｀、IJ)経渥時間te 石‘よび謡壊定

数入互用しJて太’式よ 1) 苺土し尼。

A = f, • f2 • fョ・(,- f4) • (1- 伝）． e泣e,Am/tm
ここて‘‘f, I 古，浬il 定中(J):威衷 1 ：：ホr す 3 神王ィ糸数て‘‘あ＇） 1 3且11定特闇（ I) ァルタイム） t五を用 I)1

入姑／そ 1-e-.Hm) として与えら M 3 。f2 Id, PUIご＃す 3 係数て'‘、全計巻［中，tt勾,1遭帷這のジ

エーt.0 ；；ワ｀｀勺イム（'7:' )I亨す 3 。 お l °;i, 1) ョウフ＇、と不葉幸屯式だ卜の村そジ煕勅収：・『）逗 I Jに対すが糸牧
2) 

で続涼と舎：：：：：忌問の距蘊(d)ぽビ‘1：：閉係する。f4, f51す，共存す 3 S,.', Ph‘ .5の 28A£ の寄与 1 こ

対す 3 イ条数て‘')Si'石•よ{,'· p含有量，煎中造う束ゆti,)と速中ほ弓束（が dl tt 1こ倣存す百。

3. 索験 Il ョウ 7'言式灼 I古， ツ l) カIT" II/包入い尼〒鴫ジけータ中で 10 a P』 l、J.. J::起漁で亡尼

後宅醗：：南 1 l 巳。ほ石·この戸品 1こ的ワ ol0 の主量域｀少が‘あフ尼。検量氣田の標辛話粁（ご 1す，忠

托度の A.t箔， Si/2f）暴片ぉ·よび‘CNH4)2HP04 さ用 I) E 。約 50m, t1) 1) ヨウフ＂および嘩塗の樽至試‘

料 1 -;r,京 X J魚呑炸d)圧烹輪送著；)JO. 3 I こで 5叫出力（中1h=2、ヨ XIが、中＋ ＝ 4． 9xIO927l•(m-2.Sec一‘)r’'1 分

闇賤わて以た。 r 綴スヘ°クトル／a 、 50lm紐e(Li.)検江忌か s IJ)イ言菩g tt佃1エ奮叫忌忌（'r: 2ｵ.sec) 

で遥逼の後， 1024 ch．の波高分析喜 (PHA, 100MHz d) ADC) て’'tm で 4o, q6sec 戸晶道1J定し尼。線況印）

印XI古， ')ョウ 7`‘ld f5x l5mm 1 他 1-a:画径 2mm以下 T" ぁリ， I) ず収もノ要さJct漠< f礫11)白已

叩収 1す悪捜し巳．

4 . 結乗芥よび‘港索 ，｝ョウ 7'言哉斗il) f線スヘ°クト 1レの 1 イ§11 を呵． 1 I ：：示す。予想ばれだ

よ 5 （こリヨウ 7‘言中料了｀＇ lcl: S'6Mn (TY2: 2.S'dh) の放 m·育目が強く (PHA d)デ＇ッド｀タイム (DT) /;l:22~ 

14~/0(d. = t0"-2Q cm)), 28AP.のこ0 - 7 言十香ダイ面Ji•よび‘半滋｀期を巷ぇ 3 と、 f1, f2 が熙祖了'‘ぎ己よ

升ずもとよし1.Jこ， くさかへ‘‘とし万・， ささじまかす‘｀ひさ， だま I) ただ 12 3 J I l わだし 3 S 

-76-



きまヨ心芝·忠 5汀送マ•’配忌｝定：スふ器戸＇丙った。

弐了＇‘← 1 1 ごつ，」て』コt .• 71. o‘ .:3言マ苺：：以！ そ n 逗 ' 

9 ご：］ヨウフ＇’:：：：六して白＝;. i 4~1.12, 芥角考痣~ 10' 

•一一 ァ白＝ 1 、 11T'’ 丙っ尼。）灼 Iこi2 iこつ＇,_ ~ 

,;:,叩， 54Mn 石＇よび'g'Imsr の華一f，芸双:t ~ 103 
包

芸、~iこょ己 r 識ズ，＼゜ ’7 卜 I レ上のt:゜一つ言t数 ｧ 

宰と全計数率の関係り‘ら呈這った。'f ill結 10' 

果 E R9.21 ：：：示す。志硲(t:ごiJ,\尼t:"ーク言t孜 しよ 0西叩しよ999e しC. J oo つごし
Measurinq time t• : 40. 96 sec ・笞：宰 I古，全言t表字が‘約 1000 cps 以下で1ヰ PUの 10lI 盟：も忠ed9 : }! :m .9] ' 99:........-• 

影害芭ラけ弓ことぽ＜一定であ~ If) I こ対し' 0 200 400 600 BOO lOOO 
• Channel numbec 

それ以J: I ：：：ほ弓と滋少し袖正加‘l\t帝と百 3 。
Fig.! Gamma-ray spectrnm of PEPPERBUSII sample mea'"<ed 

ほ丙この 1000 cps r. 1 l 5 磁 Id 、今 l国の測定 by a 50 cmｷ Ge(Lil detector. 

余 1 ：：：否 I寸;:;i PHA の DT て‘'la 2~  3 0/4 1 ：：：：屈目当する。丙•2 よ 1) I) ョウフ＇＇に対してf2 =l,11 ~t, O,j, 

碍喧誌叶1 ：：打してf2=1,0~/, 01 rJ),f遜百科尋巳。)IJ:} I ごf3 ／こつ I J TI ま， d か・ナ今 1こ長 1) だJ1) I ：：：ここ
2) 

て‘`1 ;:r'/!I':祖て‘‘ぎた。以J::{f)柿王イ余数価の令当造を杵念討す 5 だめ 1こ，布王でれたに°- 7 言t数率
ヨ）

加函衷曲緑I ：：：打す 3 半諏期 E言目へ‘'だ系吾泉， 子のイ画JJ 2, 26m Tぽ庶偉とよく—弐し尼。昴俊
4) 5) 

1 ：：：包＋51 ：：つ I Jてほ， 1) ョウフ’'中の S£ (fqoo J1g •3ー1) J P (1200µg •3―1)含届邊と糧至忌奸力‘

らの我4i t:.°ーク言渇打率が.S旦村言 I) 1 f4 =0,02 」fs =0.01 のイ漏忘噂だ。 こハ 5 のイ画J;I, <I>出／今

キ 5 7T値で＇あ 1) 、このJ:t.が,,ヽさぽ照茄点で/ctでら 1：：大デほ偉とほ 35 。

↓,人..cil)よう 1こして祠正さ M だビーク言t牧率吝 ~I J了橙晋緯さ作成し， 1) ョウフ‘'中d) A［合

有塁乞求'1) I 'fの結呆を Table/Iご示す。検母絃 1ま／原点を逗 3 吏辱ば逗翠田ィ糸乞ポし、¥

の杏穏n係和/ct約 1 ％で｀あった。 41回の官翠IJ‘S 得·5 l.l 

れだ Ai含有墨 Iす l) す頂も膵差錘 I国内て＇‘-苦し 9 ･ 3 l.o 
C • 

•一～に、

A`‘‘ ... 

へ、｀゜
の平均イ画 l戸四這刃｀ §＇であ，），：：： M まて'’の It-lAA i 
法 1ごよ”皮 l'e,1',むの中間のイ国とぱっだ。 ：：のイ直 1で，和 ; 
｀の補正係数の届需 I謬 I) /0 "20%{1) /\''ラッキが‘;。 8 : ：霊：：心如l.3:じ，：：：以がご叫苛て‘'(J) I I’' ラッキ(J))=因の 1 つて｀91す 。』 Al779 k• V l29̂l, 54nn,aJ5 kev. 4500 cps91 

ヽ。、

90DO 10000 

ほ 1) かと港乏ら M 3 。 To9• 9 COUnc1n9 E•c• 9CP9 9 

(t百犬） F > g .  2 Dep endence of p e• k •ご●● on 9h• 90 こa9 COUnに 1ng

CaEe tor joo and 9 119 kev ga—•-raYS 

1) K.Dkamoto/Ed.): Research Report. from TheNat/onaf 
I11sti tufe for EnvironmentaR Studies, 18 r, 980) 

Table 1 Al content in PEPPERBUSH 

2) ガく本庚考他： Radio isato pes, 35、 411 (1 986) Exp. No. 

l 

-1 
Al content (ｵg. g ｷ) 

3) C, /VI, Lederer, ei:必．（Eds.) : ｷTable of Isotopes-('7th. Ed.)’’ 

J'ohn',/;fy & Sons Jnc-1 New York (/978) 

4) Ra必o心otopes へ設蕊予定

5) 11（本喪考位：近M·文営茸ェ知研守琴宅、 21,259 (/98~) 

619 士 37
2 586 士 28
3 615 士 34
4 576 土 55

Average 599 士 28

DETERMINATION OF ALUMINIUM IN PEPPERBUSH STANDARD REFERENCE MATERIAL 

BY NEUTRON ACTIVATION ANALYSIS. 

Faculty of Science and Technology, Kinki University, Yoshihiko 1'1IZUMOTO, 
and Toshio KUSAKABE 
Research Reactor Institute, Kyoto University, Kazuhisa SASAJIMA, 
Tadaharu TAMAI and Shiro IWATA 
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1 B 1 8 二攻貝の貝設形式こおける救量元素の孝動

（愛教大、祁立科技大） 0吉岡小夜子、寺〒 稔

はじめに 生物起源の炭酸塩中に含まれる微量元素は、生物の種類やその生物の

生理調節、環境水の化学組成や温度、炭酸塩の結晶形など：こよって規定される。貝殻

を持つ軟体動物は、環境水から種々の成分を体内へ取入れ、外套膜上皮珊胞より分泌

し貝殻物質を形成しているが、微呈元素の取込などその詳細な機構は明らかでない。

そこで本研究では生息地の異なる二枚貝しこついて貝殻物質および外套膜、外套液中の

微重元素含有置を中性子放射化分祈しこよって分祈し、種々の元素が外套膜を通して貝

殻中へどのように移行し、分配されるかを知るための予備的研究を行った。

1 、実験方法

試料の採取 生息地、貝殻の鉱物組成を考慮し、淡水産二枚貝としてイケチョ

ウガイ (Hy r i o p s i s schlegel i)、ドプガイ (Anodonta 'v/Ood i ana)、海水産二枚貝として

ウチムラサキガイ (Sax i domus purpuratus)、ムラサキイガイ (Myti lus edul is) をい

ずれも中部日本で採集した。採集した貝は直ちにshe! I o penerを差込み透き間を作り、

貝殻内層と外套膜中心部の間に長い注射針を挿入し、外套液を採液した。この液 1ml

しこ濃硝酸 10 ｵ 1 を加えたもの 100 ｵ 1 を No.6のろ紙に浸みこませ風乾し、これを折り畳

み2重のポリエチレン袋に封人した。外套液採液後、外套膜を切り取り五酸化リンで

完全に乾燥させた。身を取り除いた殻を蒸留水で洗浄後風乾さ辻、貝殻の外層、内層、

先端部に分けてそれぞれを粉末くこした。外套膜および貝殻の粉末試料約20mgを 2重の

ポリエチレン袋しこ封人し、分析試料とした。

照射および r 線スペクトロメトリー 試料の照射は立教大学原子力研究所の

トリガ 11 型の R.S.R ．で行い、 Br, Mg, V, K, Al, Mn, Cl, Na. CaおよびSe, Cr, Fe, 

Znの r 線スペクトルを澗定した。

2 、結果と考察

海水産種の貝殻中にはNa, Mg, C] の含有量が多く環墳水の化学組成が反映されてい

る。それに対し、淡水産種のものはMnの含有量が著しく多く、またドプガイではFeを

著しく濃縮している。貝殻の外層、内層、先端部の Mg，およびMnの含有置を海水産種

と淡水産種について比較して図に示す。 Mgは海水産種に多いが、環墳水中の高いMg濃

度に比べてその貝殻中の含有星は少ない。これは貝殻の結晶形がaragp n iteであるこ

と：こよる。ムラサキイガイの外層にはcalc iteがみられる。 Mgや Mnのように Ca よりイ

よしおかさよこ、てらいみのろ
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オン半至，が小さいイオシ：よ、結晶上の制約；こより calc ite形の炭酸カル、ンウム中：こ取

り込まれやすい。そのためムラサキイガイの外層の唸含有重っ“也こ比べて多い。しか

し'1 nは aragon iteの結晶彩；こもかかわらず；炎水産種，；こ多い。このことは淡水産二攻貝

の殺＝の'1 nは (Ca. :'l n)Cおの形では嘆がであり、有環物との関 1系を考慮する必要がある

と思われろ。外套液およッツ｀・外套漠中でも淡水産種中の Mn濃度は高く、環境水より著し

く生本内；こ濃縮され、殻中に取込まれる元素である。 ~aの含有置が多いのは、結晶が

aragoni teであることと結晶表面への吸着が考えられる。 Al. Vは海水産種と淡水産種

個体間、貝殻の部分での大きな違いは見られない。

20001-
ppm 

Mg 
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亥; l ~- Mn 
グ/ 

ク多多
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/ク/1/.I: ‘ : 
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三:--lvy:S
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Hy; Hyriopsis sch.legeli, 

An; Anodonta woodiana, 

Sa; Saxidomus purpuratus, 

My; Mytl lus edul Is, 

I-

lol-lEI jj干I ピ—：ご
HY An : Sa My 

I 

fresh water : marine 

BEHAVIOR OF TRACE ELEMENTS IN MOLLUSCS SHELL FORMATION 

Aichi University of Education, Sayoko YOSHIOKA 
Tokyo Metropolitan Institute of Technology, Minoru TERAI 
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1 CO 1 トリ午ウム忌手こ’←リ 7 ，レ丁ロニ今•レン．の反応しi)

ト ')7 i v.、T コニ午，J= ：、 1,いマJ) 7 、＇，素デ、全のi，みーシプト

（東ニズで、今守研） 0 9)ヽ尚琴，↓ 9 たt]翌え 1万桑甲

（序、) s.勺とが孝 I＃ポットな卜＇）ケ白1..,, j吉、令'C. 1, 1.,-ジ｀ 7 ，レオロニ十レン乙の夜，ぇ，メガ;;..

む＼を詳梱 1こ険計しt：結果，反食．の途中 1‘‘ 生成するうヅガ IV CHTf -CHF ，こあ‘\\て 7 ゥ先原
手dJ I} みーシフトが起きて II うばす＂ィ'‘ちる L n ぅ毎昧ぁう蒜論を等が 1 ＼て＼ヽる。 了ミて‘‘

本研究で‘/"t, I司し，•エ今レンの 7 ッ肴誘辛1本4) -7 11' あう卜 ')71レオロエ今レンに下~,:::CFH)

L 多He(nIP)T 反応•1屯戒それうトリ今ウ.t'..\原、ふ乙の反応 l こお‘ヽ＼ても， I司材•r； 7 、’1 衰所．手の
シフトが見ぅれうかt｀｀うか，弓ゾ｀オ 11‘‘7、クワマト 1'1 う 7 ィーを 9月いて反応也成物を令祈·す

3 ̀、'L 1: j:: 7 て煉叶したのて’'祓告すう。 また，比較のため， I, I -プ 71レオロエケレン
(CFi. =CH,) ふが 7 、•I 化ピ‘‘::..,v (CHF-=CH2)の反応呆 I:, \\ても検討したのて＇．，その:'(,. i；っ

＼＼ても述べう。

（度験） エ午レンJ') 1'7 表秀年体（ C知 CFH1Cr,ーCH1, 

ぁ a 11,-J: CFH==CHi.; 3~ /5わr) I J版（砂追加），及松

如い教和r) を I\’ イレ、｀／クス徴の反応•需器 1:. 封入

し，武ヱ大雨．手埒トリガ｀＇工翌の照射羞（巷中 ,1免み束
-I X 10”九， Cか· Sー1 ）にローブ゜て＇．吊リ下ずてセットし

和七手照紺した． 3He(11.IP)T万応マ冴墳した卜＇）ナ
内ム＼所、斗乙 C和CFH 等しり及応生萩物の介祈巾ず'7、

クロマトゲ｀う 7 届t (l-C-6AM もしくrt ~C-7A 'G,が＇

ス 7 ロー旦比例計孜冷pAcka'('cl M由1” 'f 1 サン 7• IV 

導入系，及 1ゞ トリケ占J.-\化合物処理系かぅ溝戒‘さん
ていうぅゾずが｀スグロマト 7'‘ う 7 枝匡乞 I司 I1 で行，

た。 すなわう／ 反応尼成‘袖乞 Poraf().K-M(g。ツのメッシュ）

を充てんしたカラム l3 ,nmり X 知）に負若し／力了レ＼ ；国．

度ぶCI '11ャリアが｀ス (He) が免t4-0心伝の条件.,_.•,分
餘し／比悧計攻考 I:):- 7 てi h 放射泥を洵I足した。
検出それた 1国々ヵ反応生故吻 ~I司足中保呑呼向 1こに
フた。

（捻呆乙考寮） 虎瞼召手うれた反た住成功のラ．シ＇’
才介＇スクロマトゲ‘うムの決例を 1団ー 1 人が）団ー~ 1-:: 

寺、す。 競追を免えたもきの，反f.:,.·屯成吻っ梢汀

＂の要化乙表ー 1 に示プ。 CF2.== CFH ~トリナウ/,,\
函． •. Radio gas c.o:crnacograms of こュtium-labelled

原.キ'l-の反尺:·系の喝令 I (I) C fi. =CFH 砕rr 己He ~c Products frcm the r翠c;cions of energetic tritium 

命rむ0麟屯I生手照対した乙さに 1-t I 主欣太：‘せ域•物は 2 2; 2 
atcrns with (Al 名=<:rn, (a) CF2=CH平 (Cl crn=CH2. 

each fluorinated ethylene, 3 torr; -He, 40 torr; 

屯＝CHT ずあ，fご， 1 してトリ今内ム化し T: 栽分平FECFT ェrra叩cion 己呻， 20 min. 

300, 

L

-

-

c

 

0

0

0

 

4

3

2

 

CFH=CHT 

CH三CT
aT 

I 
三灼＼心 v`

Time(min. I 

c
 

40 

ヽ｀たかまざひう こかた’'しもゆさ ざ乙うレんl
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lて＇ピをンか竺成‘しなが9 応；図ー;)I に）名＝こぞis-t,、rr, 3AねC

却ー／心＇均e336古rr i.；苔 1iij'7‘住封照片よ迄き 1こ；字／ラ，夜忌主 6000 -
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ENERGETIC TRITIUM REACTIONS WITH TRIFLUOROETHYLENE (1) 
1,2-FLUORINE ATOM MIGRATION IN TRIFLUOROETHYL RADICAL 
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ENERGETIC TRITIUM REACTIONS WITH TRIFLUOROETHYLENE (2) 
ANALYSIS OF C.PRODUCTS 
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1C03 3H標識シトシンの 9 壌変しこともなう化学的効果ー II

（大放研） 0朝野武美、塩谷玲子、藤田慎一

壁 DNA中の咳酸塩基しことり込まれたトリチウムが 8 壊変を起こすと、その DN

A を含む細胞に突然変異が生じること (F. Funk and S. Person 1969; V.G. Korolev and 

L. Ivanov 1985) や、 c2-1 4 C, 5-a H〕シトシンを大腸菌にとり込ませると、シトシンはp壊
変によってウラシルに変わること (F. Kras in, S. Person and W. Snipes 1976) が報告さ

れている。我々は希釈剤添加法という新手法を用い、トリチウム標識核酸塩基の P 壊変に

よる分解について研究を行った。今回は脱気水溶液中のシトシンの分解について報告する。

衷 (1) (2-14e,5-3H) シトシン水溶液 (2-1 4C, 5-3 H) シトシン (80 ｵ. g. 3H 40 

mC i、 1 4C 80 µ.C i、 3H標識率 86 ％、口 C標識率 81%) を合成し、 高速液体クロマトグラフ

(HPLC) で精製の後、その試料に 15倍、 83倍または 360倍の重並比に相当する非放射性

シトシン（希釈剤）を混ぜ、 1 ml の水溶液とした。 それを 4 cc のプレークシールアンプ

ルに入れ、脱気して、溶封したものを冷蔵庫中で 400 -600 日間放置した。 反応条件を

表 l しこ示す。 希釈剤の添加により比放射能は減少し、放射性シトシンの放射線分解は

抑制される。 その結果、 3H fJ壊変効果が観測され易くなるとともに、希釈剤濃度依存性

を示さない 8 壊変効果による分解生成物を見つけだすことができる。

(2) 分析および放射能測定 試料を放置した後、反応溶液の分析を 2 次元薄層クロマ

トグラフおよび HPLC で行い、クロマトグラムの放射能を測定し、 P 壊変効果による放射

性シトシンの分解率および分解生成物の収率を求めた。

(3) 3H /}_壊変効果による放射性シトシンの分解率及び分解生成物の収率を求める式

Decamp. B - A 
%/3H decay = ー入t

0. 86 (l-R) (1-e "'") 
(1) 

Yield of忌／3 H decay = ~ (2) 
products 。 .86 (1-R) (1-e―入t)

A （または C) は屯放射能から求められた放射性シトシンの分解率 （または分解生成物

の総収率）を％で表わした値、 B （または D) は口C 放射能から求められた同様な値であ

る。 R は放射線分解率で、ここでは A/100 に等しい。 o. 86 は弔標識率である。

B -A （または D -C) は、放射線分解によらない、 3H {3壊変効果のみによる放射性シト

シンの分解百分率（または分解生成物の総生成百分率）を表す。 式の分母は 1 個の 3H

壊変当りの値を求めるための補正値である。

結果と考祭 Tab le 1 の Resul t s 1 および Resul ts 2 は、それぞれ放射性シトシンの

分解率および分解生成物の収率に関するものである。 希釈剤の添加によって、放射線分

解率はほぽ予想通りに減少した。 分解率と生成収率が一致していないのは、分解生成

（主に放射線分解によるもの） の一部が HPLC カラム中に残っているためと推測される。

(1) 式より求められた Run 4 および Run 5 の 8 壌変効果による放射性シトシンの分解

率は 100 %/屯壊変を越えた。これは、長期間の放置中に、分解によって生じたトリチウ

0あさの たけよし、 きりたに れいこ、 ふじた しんいち

-84-



14 3 
Table 1. The percentage decomposition of [ 2--'C, s--i!] cytosine and the percentage 

yield of ;,roducts following S-decay of tritium in degasses aqueous solutions, 
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(Dose/eV) X 10 
-18 

De::：：こ］口亨
B - A /、

0.8~(1 -R)(l - e―入t)
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n
s
a
a
 

Decamp./ I/tritium decay 

Yi：こし上竺
0 -C / I 

ー入t0.86(1 -R) (1 -e "-) 

Yield of prods./ 急／．tritoium.'decay

l 4 s 6 

O. 63 l.60 o.ss 

l. 28 3.14 l. 3 8 

l5 83 360 

518 379 443 601 601 

5. 94 ll.04 4.43 6.01 6.01 

27.4 18.2 11.4 12.s ll.3 

35.7 25.3 15.4 16.0 14.3 

8.3 7.l 4.0 3.5 3.0 

o. 048 0.040 0.050 0.067 0.068 

173 177 80 52 44 

14.9 3.5 l. 3 l. 7 1.8 

16.7 s.o 3.l 4.7 5.3 

l. 8 1.5 1. 8 3.0 3.5 

0.048 0,040 0.050 0.067 0,068 

38 37 36 44 51 

ムが非放射性シトシンと反応し、 3H

標識シトシンが生成したためではな

いかと推測される。 Run 6 の結果 i 

` から、 P 壊変効果よる分解率として、 3

U
`
 

58 士 15 %/3H壊変（平均値）という値与
コz

が得られた。 (2) 式より求められ i 
た P 壊変効果による分解生成物の総 2 

.. 
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収率は、 いずれもよい一致を示し、

41 土 6 %/3H壊変（平均値）であった。
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Fig. 1 は Run 4 (J) HPLCーラジオク B~ 3iC -~ _, ｷｷ- ~. _., __ !:211- 匹
m:•ccLoa IIO. (O.2”1/Fz. i 

ロマトグラムである。 6 個の分解生 Fig. l. IIPLC-radiochromatogram of [2-14c,s-311Jcytosine 

成物のピークが見られる。 ピーク

a、 b 、 e は放射線分解および 0 壊変

効果によって生じたものであると推

測された。 ウラシル（ピーク d) は印壊変効果によって生じなかった。 ピーク e は、

先に P 壊変効果に特有な生成物として酸素飽和水溶液中で見つかったものと同一物質であ

ることがピークの溶躍位置から推測された。 その生成収率は約 19 %/3H 壊変であった。

脱気水溶液中における B 壊変効果による分解率および生成収率は、先に報告された酸素趙

和水溶液中における値より低いことがわかった。

in degassed. aqueous solution stored for 518 days 

in refrigerator (Run 4). Column: reverse-phase 

nucleosil oc18 4 X 350 mm: Mobile phase: water. 

CHEMICAL EFFECTS OF {J-OECAY IN TRITIUM LABELLED CYTOSINE IN DEGASSED AQUEOUS 

SOLUTION. (Radiation Center of Osaka Prefecture) OTakeyoshi Asano, Reiko 

Kiritani, Shinichi Fujita. 
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1C04 頭1 ンプラ戸ーションによる化学冦蒻：冠糧祖は国争藷
（東北大・理 〇百原賢二、関根 勉、佐野王明

反跳インプランテーションによる化学反応は新しい化合物の合成に用いられるとともに従来

よくわかっていなかったホットアトム化学反応機構を解明する手がかりとなる。たとえば固体

無機ホットアトム化学でよく問題となるリテンションは、 1) 化学結合解裂、 2) 化学結合解裂

後のすみやかな再結合、 3) 反跳原子飛程末端の分子に対する置換反応、 4) 熱アニーリング反

応、 5) 分離操作の際に生ずる反応、等の多くの因子を含み、これらの解析は困難であった。イ

ンプランテーションによる化学反応は通常のホヽゾトアトム化学におけるリテンションのように

複雑ではなく、もっと単純化できる可能性がある。われわれは反跳置換反応を中心としてイン

プランテーションによる化学反応機構を解明することを試みた。

【実験】

r 線照射は東北大学原子核理学研究施設の 300 MeV ELINAC の電子線をア線に転換して掃引

磁場により電子を除き、低温照射を行った。陽子照射は東北大学サイクロトロン・ラジオアイ
ソトープセンターの AVF サイクロトロンによって行った。詳細は以前に発表した通りである。

試料のf3ージケトン錯体は常法により合成した。反跳源は Ru 、 Cr 、 V 金属、捕集f本はアセチ

ルアセトン錯体 (M(acac)3 および M(acac) 2) 単一系、および Bージケトン錯体混合系（凍結

乾燥混合 M(acaC)3 + M(dbm)3 および M(acac)3 + M(dbm)3) を用いた。反跳源と捕集体はメ

ノウ乳鉢により混合した。

照射した試料はシリカゲルカラムによって分離した。ただし M(acac) :zは昇華法によって分

離した。放射能測定は Ge(Li)検出器によった。詳細は以前からの発表と同様である。

【結果と考察】

図 1 に示すのは 98Ru(r,n)97Ru 反応および •1. 

100Ru(r, p)'39'"Tc 反応により M(acac)3 に号 30
っ．

打ち込んだ 97Ru および 99'"Tc の錯体収率と ミ
; 

M -0 結合（金属原子とアセチルアセトン配位 8 20 
;:: 

子との結合）の力の定数の逆数 1/K(M-O) との且
と

関係である。図に見られるように収率 Y と力の:__ 10 

定数の逆数はほぼ直線関係にあり、 1/K(M-O) の

増加と共に Y も増加している。 Ru(acac)3 およ

び Tc(acac) 3 は以前に発表した通り大部分反跳

置換生成物と考えられる。 Rossler らがレニウ

ム化合物知Rexらの生成反応で提案した反跳引き

よしはらけんじ、せきねつとむ、さのまさあき
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ランテーション反応



抜き反応（競争反応）と同様な頑向である。図 2 ；こ：よ同様はl! (acac)2 1：：珪”Tc を打ち込んだ

湯合の 39mTc(acac) 2 の収茎と1/K(M-O) の関係を示した。この場合には前の場合とは異なり、

Y ；ま l/K(M-0) tこ対してほとんど影響を受けな

いように見える。だだし、 K のわかつている化

学種でかつホットアトム化学的に意味のある 士＇

ものは隅られており、本実験ではその制約はや I 
むを得ない。 Co 、 Niの錯体は配位水を分子内にヨ

30 

ミ
持つことが知られており、今回の実験ではその＾

まま使用したが、従来のホットアトム化学の知 『゜卜 Pd
識では、分子性結晶の水分子は収率分布にわず .. 

て

Co 

かな影響を与えるのみである。水は無視して議

論することが本実験の誤差範囲内では許されよう。

ピス錯体では、競争反応の特徴である 1/K(M-O)依

存性が見られないのはトリス錯体の場合と対比し

て興味深い。

図 3 は 51cr を M(acac)3 に打ち込んだ場合

である。 M = Cr である場合は s1v(p ,n)s1cr

反応のデータでそれ以外は s2cr( y ,n)s1cr 反

応のデータである。この場合は図 1 に似ている

が、勾配が少し急な直線的増加を示している。

90卜十

` 

N
i
,
_
f
 

d

ー
ー
ー
↑

• 

aム a.s 

1/ K (M-0 l 

0.6,  0.7 

A/mdyM 

図 2 TcのK(acac)2への反跳インプラ

ンテーション反応

また Co のところで特異点がある。また図中、 30 ,, 
Ru はまだ文献に K(K-0) のデータの記載がなくミ

」

仮に図 1 の Ru の直線の勾配が K に比例すると~ 20 
8 

して Cr との比較から求めた K の値を使用した 5

ものである。 Co がなぜ大きくはずれるのかは ，。

現在のところ理由はよく分からない。 また、

Me inhold らの核分裂反跳でも Co は特異的な

振舞いをする。

以上のようなことから反跳インプランテー

ションによる化学反応は 1) もとの構造が保持

されるような化合物を与えるように起こってい

る・・・・少なくとも一部はリテンションタイ

プの化学種を与えている (Ada ptation Rule) 。 2) 競争的な置換反応が起こっている (Compe ti

tion Rule) 。 Rossler は引き抜き反応においても競争が働くことを述べたが、置換反応におけ

る競争はもう少し複雑な要素の祖合せであろう。

Co 

。

F• 

Ru 

゜
Al 

0.4 0.5 0.6 . 
A/m dyn• 

1/K(M-O) 

図 3 CrのK(acac) 3への反跳インプラ

ンテーション反応

MECHANISMS OF CHEMICAL REACTION INDUCED BY RECOIL IMPLANTATION : RECOIL REPLAC四ENT

AND COMPETITION REACTIONS. 

Faculty of Science, Tohoku University, Kenji YOSHIHARA, Tsutomu SEKINE, Masaaki SANO 
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1C05 

はじめに

戻跳重渇子を利用した：3N ／マロン酸ー山系の反応

（立教大・一般教育、立教大・豆研.) 〇泉水雲大、 ・戸村健児、 拿増谷民造

反跳重隅子による (d, n) 反応で生成する 13N とターゲットの酢酸ー山との反応では

ot •C-H結合へのインサーションが起き得ることを、前回の本討論会において、[isN] ーグリシン

の生成によって既に示し、標記の系については予傭的な報告を行なった。 今報はその第二報とし

て、マロン酸ー山結晶、重水溶液および凍結拭料について得られた知見を報告する。

害除方浩

より楕製した。

濃度1. 94~5.2 ●o l/kgの重水溶液を選び、 21~34℃の水温およびドライアイス温度で20分間速中

性子照射した。

結果と考察

マロン酸ーd4 は、使用に先立って、重水の飽和溶液から再結晶し、凍結減圧乾燥に

この精製でハロゲン漫度は5pp"以下になった。 照射試料としては、結晶および

試料の入手、照射、化学分離および測定方法は基本的には前報と同様である。

前報で報告したように、 13N／酢酸ーむ系では [13N]-Glyが生成され、また、

未報告の予債的実験では13N／プロピオン酸／D20系において [ 13 N J -Ala が生成されることが

確認された。 これらの結果に習えば、今報の系ではマロン酸の“•炭累に 13NHx が結合した

しかし、アミ）マnン醸はいわゆる天然物の加水分解アミノ酸[”N]-7ミ）マn濃の生成が予想される。

ではなく、不安定で合成が必ずしも容易ではないので、既報のようにクロマトグラフィーのキャリ

アとしては Aspを代りに用いた。 Asp-フラクかョンの放射化学的収率すなわち［13N] ーアミJマnン酸の放

射化学的収率を溶液濃度から換算したターゲットのマロン酸-d, 分子相互間距離の関数としてプロッ

トすると図 1 を得る。
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凍結溶液（195k) のデークは分散しているが、曲線全体の形は室温の結果と

............................................... 
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同じ傾向を示した。 爾曲線は約5A （約1. 5

分子の D20) まではほぼ同じかやや増加し、

その後急減する。 照射下の高瀑度水溶液系

。 2
 

3
 

4
 s

 

6
 

7
 

B
 

3
 

での競合反応において少量生成物の考案は難

解であろうが、“•炭菜との反応に隣接マ口

ン酸分子内の (d, n) 反応に起因する 1sN また

は 13NHx が関与し得ると推定できよう。

今報の系における主要生成物の [1sN] ー？ンモ

ニアの生成量はターゲット分子間距離に比例し
Dla t anc • b•t uo• n t ar g•t mlecul •• / A 

図 1

EffIC"i ofdiItIIIICI On t h• yi •Id • of a111no田alonlc

acid 

せんすいよしひろ、とむらけんじ、ますたにたみお

て増加した（図 2). この系での核反応で

は D心は主にdeu teron source として寄与

し、 H20 の場合と異なりそれ自体のなかで
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の 13N の生成はない．

た！ 3N または

したがって、図 2 が示す：i3N] —？ンモニアの増分は、マロン譲分子内で生成し

3NHx がマロン醸分子から周囲の重水中に流出して :°NH3 が生成される過程と

関係づけることができよう。 また、 195 K （凍結溶液）の曲線の勾配が室温（液体）の曲線の勾配よ

り小さいことから拭敢過程が関与している

ことが推定できる．

クロマトグラフィーではカラムに吸着せ

ずに溶出するフラクションには c isN

および (isNOぷ + 色N]-Peトアミト‘‘)

が 0.20 士 0.02 対 0.80 土 0.02 の比率で結

晶および凍結溶液において共に含まれる。

このフラクションの放射化学的収率は図 2

とは対照的にターゲット分子闊距離に逆比

例する（図 3) 。 現段階では図 3 におけ

る放射化学的収率の変化の主役が13NOぷ

か色N]-?tトアミト‘‘かを単純に推定できない。
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生成反応が競合するとも考え得る。 一方、

マロン酸が熱分解によって容易に酢酸に変

わることは一般に知られている。

Welch らは 13N／酢酸系において色N]-"P

tトアミト‘‘の生成を報告していない。従って、

13NH3 と CHsC013NH2 との生成の

競合を考えることには無理があるかもし

れない。

文献

しかし、

Welch 11.J. and Straatmann 11.G.; 

図 3
Eff ec t• a f d t ■tanc● an t h• y 1•Id • af lnarg. an i on• 

Rad i och i畠． Ac ta,2.JI., 124(1973) 

泉水義大 他；第29回放射化学討

論会講演予稿集 1805

Reactions between l'lalonic Acid-d..and 13N produced by Recoil Deuterons in a Pile. 

Faculty of General Education, Rikkyo University, 

Institute for A to胃ic Energy, Rikkyo University, 

Yoshihiro SENSUI 

Kenji TOMURA and Ta11io MASUTANI 
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1C06 反浣硫黄原子， 35Sおよびns. と二面化炭素との反応

C新沢和裕． 松浦辰房 譴幸（北里大．＊ ：立教原研）
国］ これまで咳反応；こよって生成ずる硫黄原子の研究は主として核反応誌Cl(n, ;i)35S,

34S(n, r)35Sおよび40Ar( p ,3p )38S等が用いられてきた．類似の反応系；こついてミヱ等そ土較

すると反応性等しこ違いが認められる．下式(i)の気相系での反応では

C2 出＋ <:: :ーニニ芦SH
38 S 

(1) 

双方の原子とも熱的な状態にまでスローダウンした原子が主として挿入に関与しているが，

その電子状態は38S原子ではID状感，また35Sでは3P状態が優勢に関与している．また反応系

への硫化水素の役割は38Sでは挿入生成物生成の際の水素供与体として， 35Sでは硫黄原子の

スカベンジャーとして慟くことが認められている（1,2). 液相系での反応では下式(2),(3)に

示すベンゾチアゾール系の化合物中の硫黄とs4s(n. r)sssおよび3sc1(n, p)sssからの硫黄原

子との交換反応が調べられており，常に8 位の位置の方が 1 位よりも大きなリテンション値

を示し，しかも(n,r)反応の方が(n, p)過程よりも優勢であるとの報告がある (3).

o:l,JH 二上→ C亡ジSH (2) 0:~~cH3ニ or:5)-35SCH3 (3) 

今回は反応物および硫黄原子の生成源として二硫化炭素を用い，これと反応系に同時に生成

する硫黄原子(35Sおよび37S) の液相における反応性の相違について検討した結果を報告する

(Table 1 参照） . 

.. ：［実[:｝ 試料： 二硫化炭素（100-150 mg)および添加物としてpropane.benzeneおよびpro
pene(9xI0-5-lxl0-4 mol)等は低温蒸留により精製したものを用いた．

これらを石英製アンプル（容積： 0.2-0.3 ml, 試料量： 100-150 mg) tこ脱気封入し，立

教大学原子力研究所Tr iga Mark 11 原子炉により熱中性子照射を 5分間，炉温にておこなっ

た（熱中性子束：約 l.2x1012 n/cm2/s). これと同時にstandardとして二硫化炭素のみを

封人したものを照射した．照射終了後， 35Sおよび37S標識二硫化炭素のリテンションはガス

クロマトグラフ的分離精製後，このフラクションの大半を回収し，放射能測定時の幾何学的

位置を同一しこするためガラスアンプルに封入した・
放射能測定： 反応系に生成した硫黄の放射性核種は分離精製および測定形にするまでに放
射能が残存している核種は35s, 37Sおよび32pであった。このことから回収した二硫化炭素は

r-spectrometerおよび液体シンチレーションによりそれぞれの放射能を測定した．尚， 35
Sの場合は32pが含まれているため液体シンチレーションによるエネルギー弁別を行い，更に
.35Sの放射能はこれを考慮して求めた．各々の核種によって標識された二硫化炭素のリデンシ
ョンは回収した二硫化炭素の放射能とstandardの全放射能との比較から求めた．

しこいさわかずひろ，まつうらたつお，たきこう
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［結果および考察J 本実験系の特色は35Sおよび37S原子の双方；こよって標識された二硫化

炭素が同一系しこ主戎すること：こある．従って分祈時の変動が双方；こ影響することから各々の

生或の収率の比，即ち同位体効果比はこれを反映したものであると考えることができる．

Table 1 は真空下（約1炉torr)での揮発性成分と不揮発性成分の割合＇を示したつのであろ．核
種によってこれらの分布が異なっている．このことは明らかtここれら核種の二硫化炭素に対

する反応性に相違があることを示唆している． Table 3は二硫化炭素の生成についてその効果

を記したものである．添加物として用いた有機化合物はthemal i ze した硫黄原子を効率よく

スカベンジする事が知られており，更に今回用いた添加物等は原子のspi n stateしこついて知

見を得ることが可能な添加物である．このような添加物の効果は既にベンゾチアゾール系の
反応によって認められている（4). しかしながら本反応系では生成に対する添加物の効果はこ

のような添加濃度では認められなかった．

各々の核種によって標識された二硫化炭素の収率は僅かに35Sの方が大きなリテンションを示

しており，これは初期の高い運動エネルギー領域からthermal i zati onに至る過程が核種によ

り異なっていることに起因しているためと考えられる．更にthermal i ze した原子の寄与を調

べるため反応温度等について検討した上，硫黄同位体の反応性の相違について言及する．

Teille I. sare 叩rocter!stJcs of sulfur lsotroes. Teble 3. Yield of lctlelled CSi ln a fe.i cxncmtrntlcn of o:1:11 tlve, 

ru:reo::tllde lCll cn:I ru:Jear 唸(n, y )35S 36S(n, y)37S 

—ら） り,Z2 0,0136 
t'Olf life 町 d

由血 B— 

rn:ｻ<mlnun i l5l日n!-gytla(l l(eV} 0.75 

Tctile 2. Yield of volatile cm-ro,-volotlle frocttoo fran 
lrro:Jlated CSi 

l5s-lciJellai 

37S-lciJelle:l 
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REACTION OF --S AND -. S ATOMS SIMULTANEOUL Y GENERATED IN LIQUID CARBON 
DISULFIDE 

Faculty of Industrial Hygiene, Kitasato University, Kazuhiro Niisawa 
and Ko Taki 

Institute for Atomic Energy, Rikkyo University, Tatsuo Matuura 
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1C07 生＝関連そ責＂っ 3He l n, p) 3H 叉己，こよる支誂．、＇’ニフ―i：：：

東六晏＊1, 等ヨ大理＊2. 京〒＊3) こ野，’|詈天．

＊噂豆諄冬三， ＊1 笠要こモ， ＊3 社岡弘完，

*1 嘩本周久，森：屯寄表

（東六 R I セン~ター，

大吾コ写． ＊2 草閏翌一，

*3 茂木浬一三 ＊3 字言孝

l. はこ．め之

3He (n, p戸H 支応による有張化合物のトリチウム化は， 6Li (n, a戸H 反応匠よるトリチウ
ム化｛ごえべてトリチウムの取り込み率が大きく，放射線分解が少ない。今回は，照射試料の

調製法を工夫して，分弄しやすいjープソイドウリジンやトリチウム標識化合物の得られて

いないテトコゞトキジンの反誂合成を試みた。

8 ープソイドウリジン

H
 

z
 

Q
人

z
 

H
 

テトロドトキシン

゜

如

H
 

H
O□

1
1
 

cu2011 

2. 実験

；ープソイドウリジソ： CALBIOCHEM 社の A Grade の粉末状のii -プソイドウリ

ジンを石英容器 S 型（ 4 mm i.d., 80 mm£) と L 型 (16 mm i • d., 1 8 mm 1,)に入れ，ヘリウムー 3

を室温で約 200 mm Hg充填し溶封した。この石英容器の外側には， 59 Co あるいは安息香酸リ

チウム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J RR-..! 原子炉の T

バイプまたは S ーパイプを利用し， 10~330 分行った。照射後，ゲルクロマトグラフィ

(Sephadex G-10, カラム lcm ,f, x 150cmり，イオン交換クロマトグラフィ (Dowex 1 x 8, カラ

ムl. 2cm ,f, x 2.3cm£), ペーバークロマトグラフィ (Wha tman 3M汎溶媒イソ酪酸ー lN

アンモニア水（5: 3)), さらにペーパークロマトグラフィ (Whatman 3 MM, 溶媒 n —プタノ

ー）レ（水飽和））により精製を行った。

テトロドトキジン：活性炭処理， B i o-Ge!P-2 によるゲJレ戸過及びB i o-Rex 70 イオンカラム

クロマトグラフィにより単離した，毒性が約11, 000MU( マウスユニット）の 2. 2 mgのテトロ

ドトキシンを粉末状で S 型の石英容器に， また約 6000 MU の1. 3 呼のテトロドトキシンを内

壁に広がるよう凍結乾燥法陀より L 型の石英容器に入れた。これにヘリウムー 3 を室温下で

200 mm Hg完項し溶封した。中性子照射は、3ープソイドウリジンと同様に行った。 照射後，

溶媒として 0. 0 3 N 酢酸を用い， 1 叫／m i n の流速で B i o-Gel P-2 カラム (2 cm if, X 96 cm り

；＇こよる、ゲ）レクコマトグラフィを行った。得られた溶出液のうち，毒性画分を再度同様の条件

のがわのりお，

おかひるみつ，

、お、おはしく｛て苓， くさまけいいち，わたぺし：ぅうご， さとうゆきのり，

もきてるとみ， もりやたかし，はしもとかねひさ， もりかわなおたけ

まつ
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で清製した。その苦果， 琴生又ここ玄先言巳こーク，ニー菜：ー， 試芦．低 4 の場合·O 比改疾写巨：：：： 25.S

、'.l e i /'mrno I e であった。ま乏， セ，＇;.. =ース・アてデード要電気泳謡云．つ宅果から海られ乏テ

iヽ＝ k` トキ、ンンは単ース；；；ノトを壬テことがわかった。

表 1
3.... 3 
He(n,p)でi反応による生体関連物質のトリデウム化

化 合 物 名 B →プソイドウリジン テトロドトキシン

試 料 No. 7 8 2 3 , 10 13 4 12 

昭射時問（分） 10 20 60 120 40 40 330 60 330 

照 射 孔 T T T T T T s T s 

Total nvt (x 1016) 1.70 3.40 10,0 18.5 7.69 8.7 67.9 10.4 78.2 

哨 吋 flt (mg)  29.02 32.33 31.40 30.19 30.91 2 8. u o 23.50 2.20 1.30 

3 I 充斤i ff. I mmllg)  193. 9 193.9 193.9 193.9 193.9 200 200 193.9 200 
He 

| m m (ug)  26.4 24.5 25.4 26.5 25.4 26.5 93. り 25 、 9 94.2 

モル比 I~ 質戸He) 13.5 16.2 15.2 13.9 14.9 13, 2 3.10 0.80 0.13 

石英容器 S : 4 i.d., 80 g s s s s s s L s L L :16 i.d., 18 Q, 

回収宅 [Al I 1) 75 79 32 56 35 76 28 100 0.1 

比放射龍 [BJ (uCi／皿nol) 7.79 11.2 21」, 9 36.0 44.2 10,9 176 25,8 

メリット値 [A]x[B]/100 5.9 8.9 8.0 20 16 8.3 50 26 

3. 結果と考察

照射条件及び測定結果を表 1 に

示す。生体関連物質は単離する

のに時間と労力を要し，高価で

貴重な化合物が多い。これらの

トリチウム標識化合物を生物実

験に供するには，回収率(%) X 

比放射能／ 100 で定義されるメ

リット値の高いトリチウム標識

化法が望ましい。図 1 に企プソ

イドウリジンについての全熱中

性子数とメリット値との関係を

示す。これによるとこの中性子照射条件下ではメリット値は全熱中性子数の増加と共に上昇

する。また， L 型照射容器を用い全熱中性子数を増すと， 50 というメリット値が得られた。

これは過去匠おける 6L i (n,a戸 H による低温標識化法を上回る高い値となった。また，テト

ロドトキシンのメリット 1直は／ープソイドウリジンより高い値を示した。なお，得られたト

リチウム標識化合物は動物実験に使用し成果を上げている。

60 

廻
上
C
(
lス

40 

20 

OS型容器

● L型容器

□ S型容器

6ーブソイドウリジン

" 
テトロドトキシン . 

口

lxl016 

図 1

lxl017 

全熱中性子敬

全熱中性子数の増加に伴うメリット値の変化

lx1018 

RECOIL TRITIATION OF COMPOUNDS OF INTEREST IN BIOLOGICAL RESEARCH BY THE 
3He(n,p)3H REACTION 

Rad土oisotope Centre, The Univers エty of Tokyo, 
Naotake MORIKAWA 
Faculty of Science, Sh土zuoka Univers 土ty, Ke豆．chi KUSAMA 
Faculty of Agriculture, The Un土versity of Tokyo, Shugo WATABE, Nor土yuk土 SATOH
Kaneh土sa HASHIMOTO 
Japan Atom土c Energy Research Inst土tute,
Takash土 MORIYA

Nor:j.o NOGAWA, Kunio OOHASHI, 

Hiromitsu MATSUOKA, Terutomi MOKI, 
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1C08 Li 2:i結晶中におけるトリチウムの存在状態と化学圭動

（原研） 0工藤博司 奥野健二

1. はじめに

核甜合炉プランケットでは、トリチウム増酒材としてリチウム含有物質を使用する c 現時点にお

いて．．液体プランケット材としては L i 1 ,r b83合金（腺点235 ℃)が、固体プランケット材としては

酸化リチウム(Li 20 ：融点1483℃)あるいはアルミン醗リチウム (L i A 10が融点1610℃) (f)使用が

最も有望視されており、プランケットの設計研究が進められている。最近ではi n-s it u トリチウム

回収実験も行われ、この分野の研究は現実的な方向へと展開されつつある。しかしながら、トリチ

ウム回収概念の確立のためには、基礎データの蓄禎は依熱として欠かせない。

演者らはこれまで、酸化リチウムを中心にその物理化学的性質及びトリチウム放出挙動を研究し

てきた。中性子照射した酸化リチウム巾に 6 Li (n,(X_) T 反応で生成するトリチウムは、真空中で(J)
加熱によりその大部分は T20 (J)化学形で氣相に放出されるが、その放出過程は固体内でのトリチウ

ムの拡散と固体表面からのT20 分子の脱離反応とから成ることを明らかにした。このトリチウム放

出機構をより深く理解するため、本研究では騎化リチウム結晶中へのトリチウムの溶解及び溶存状

態について得られた実験結果と対比しながら、トリチウムの化学挙動を検討する。

2. 実験

酸化リチウム粉末結品（純度99%. 平均粒径10um) は Cerac/Pure社より購入したものを、超高

真空下で650 ℃に加熱し、不純物として存在する L i Oll及びL i 2co3を分解除去後に試料として使用し

た。

熱中性子照射にはJRR-4 原子炉（熱中性子束5x1013 cm-2 s ― 1) を、 14 HeV中性子照射には核融
合炉物坪用中性子源（ FNS) を用いた。

試料へのトリチウムガス (H T)

の溶解には図 1 に示す装置を使用

しに。 New England Nuclear 社よ

り購入した T2ガス（約 1 C i)が高

純度水素 (99. 99999%) とともに

ウランベッド (Nukem UTB-10000) 

に吸収させてあり、必要量のHT

(0.9 C i /I) を系内に取出し、定

温定圧下で 15時間以上試料と接触

させトリチウムを溶解した。トリ

チウムの存在状態は、先に報告し

た”重水溶解ーガスクロマトグラ

フ法”によって分析した[1] " 

くどう ひろし、 おくのけんじ

IP : Ion Pump 

SP : Sorptlon Pump 

I : Ion Gauge 

TC : Thermocouple 

國 1
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OMS : Quadrupole Mass Spectrometer 

M : ｷCapacitance Manometer 

G : Tritium Getter (U-bed) 

F : Electric Furnace 



3. 結果及び考寮

(1) ;'リチウムの存在状態： 本実験で用いた分析法によれば、問接的で；よあるが．酸化リチウム

結晶中に存在するトリチウムをT+. T―及び T゜状態に区別することができる，得られた分折結果を図
2 に示す。熱平衡条件下 (600 ℃ .67 ~Pa) で導入した卜日チウムは殆ど全てがT]犬熙にある。こ

れに対して｀中性子照射した試料中には Tー状態のトリチウムの存在が認められた n Tーの存在率は中

性子フルエンスとともに増加する傾向を示している，また、 T 成分は中性子照射後の熱アニーリン

グによって変化し、 300 ℃以上に加熱すると全て(J) I ーは T＋に変換することが判明した c この Ih (J)挙

勁は、熱ア-=-―リングによる F十中心（酸素の空孔に霜子が 1 個入ったもの）の消滅挙勁と密接に関
連していることが明らかになり、「+-T- 相互作用が考えられる。

(2) HTガスの溶解と加熱放出挙動： 肪化リチウム結晶へのttT(J)溶解は圧力の 1/2乗に比例し、溶

解したトリチウムがT十として存在する事実と考え併せ、 HT分子は溶解時に解離し、結晶中ではOT―
として存在することが示曖される。しかしながら、溶解熱は圧力税囲によって巽なり、 0.01~1

kPa では 16. 5 士？． O kJ /mol 、 1~67 kPaでは24.3土 0.9 kJ/mol であった（固 3) 0 

溶解したトリチウムの加熱放出挙動は、中性子照射した試料と同様であったが、拡散の活性化工

ネルギーは41.6士 0.4 k .J /mol となり、中性子照射した試料で得られた値77. 4ｱ5.6 k.J /mol に比較し

て小さな値であった。

700 

TEMPERATURE (ーC) 

500 400 300 200 

Unirradiated 

14-MeV neutrons 
1.9x 10 口 cm-2

Thermal neutrons 
2.5X1015 

2.5x1016 

8.3x 1017 

99.9 % 

7:.2 ` T ｰ  

Abundance of tritium species in Li20 crystals 

図 2

95.8 

75.8 

66.9 

[1] H.Kudo et al., J. Radioanal. 

Nuc I. Chem., Le tt.，翌， 55

(1985). 
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Japan Atomic Energy Research Institute, Hiroshi KUDO 
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1C09 リン竣銀中（ 111In → )111Cd のTDPAC

（理研）浅井吉蔵• O安蔀静子•岡田卓也•安部文教

カスケードガンマ線の時間微分摂勁角祖関 (TDPAC)

は発光メスバウアー分光法とならんで咳壊変直後の

原子の化学状態を直接観測する優れた手段であり、

後者と比較しても、化学状態の時間変化が追える

（遅延同時計数メスバウアー法に相当）、高温まで

測定ができるなどの長所をもっている。本講溜では

銀化合物の中では比殻的放射線に強いリン酸銀 (Aga

P04) を直接 a 一粒子で照射し、 109Ag (a, 2n) 反応で

生成する 111In について u1cdのカスケードガンマ線

のTDPAC を測定した結果を報告する。

芸墓 硝酸銀の希硝談溶液を燐酸二水素ナ

トリウムの水溶液に加え、撹はんしつつ希

水酸化ナトリウム水溶液を滴下して中和し

リン酸銀を合成した。この試料の粉末X 線

パターンは単相で不純物のピークは全く見

られなかった。リン酸銀粉未をアルミニウ

ム板の上に拡げ80 µmのアルミニウム箔で

覆い、アルミニウム板の裏側を直接水で冷

却しつつ、アルファ粒子で照射した。リン

酸銀試料の量は64mg/2 cm2で、試料層通過

時のアルファ粒子のエネルギーは約25-21M

eV 、ピーム電流は約3 ｵ A/2cm2で約10 時問

の照射を行なった。照射を終わった試料は

冷却の不充分な中間屑を除き放射線分解し

て完全に黒化していた。これを空気中800°

C で 90m in加熱するとリン酸銀本来の橙黄

色に戻った。約BOµ C iの 111In を含むリン酸

銀試料について2 台のNaI シンチレーショ·

ンカウンターに図に示すコインシデンス回
路を接続した装置を用いて液体窒素温度か

ら高温までTDPACの測定を行なった。

結果と考寮 えられたTDPAC時間スペクト

ルを図 1 と 2 に示す。
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リン酸銀の室温における結品構造を左ページ

の図に示す。結晶全体としてはcub i c である

が、銀イオンのs it e s ymme t ryはcub i c ではな

い。約520°Cで結晶変態することが知られて

居り、高温型もcub i c であるが結晶構造は分

かっていない。

図 1 に見られるように、液体窒素温度から

350°c 付近まではEC壊変のa ft er-e ff ec t s によ

り角相関の異方性が急にダンプしてしまう。

一方s10°c以上では、最初の異方性がほとん
どそのまま保たれ、 111Inから生成した 11].Cdがcub i c に近い環境に有ることが分かり、

高温ではaft er-e ff ec t s がTDPACの観測時間より遥かに短い時間でアニールされているこ
とが結論される。これらの中問の温度では極めて再現性が悪く、試料により図 2 に示す
ような種々のスペクトルが観測されている。これはafter-e ff ec t s で生成した励起状態
がマトリックス中の微量の不純物と相互作用している結果を示すものと考えられる。以
上の結果を結晶構造など関連して考寮する。

図 1

TDPAC OF (111In • )111Cd IN SILVER PHOSPHATE 

The Institute of Physical and.Chemical Research 

Kichizo Asai, Shizuko Ambe, Takuya Okada and Fumitoshi Ambe 
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1 C 1 0 l'DPAC による a-!'e2恥中におけるユ1ユ In の EC壊変の化学効果

（理研）浅井吉蔵． 0安部文敏•安邦静子・岡田卓也•関沢 尚

ガンマ線の時間微分摂勁角祖関 (TDPAC) は核壊変のaft er-e ff ec t s で生成する固体中

の励起状態を研究する有力な方法として期待されているが、実際にはこの方法により壊

変後の異常な化学状態が同定された例はないと言ってよい。 (].].1In → )].1].Cd はカスケー

ドガンマ線のエネルギー・親核種の半減期・娘核種の中間レベルの寿命がTDPAC の測定

に最適であるが、 aft er-e ff ec t s により乱されたスペクトルの解析は全く行なわれてい

ない。我々は先に絶縁性の反強磁性f本 a-Fe2似中にドープした111In について、まず，

aft er-e ff ec t s によって生成した励起状態が十分早くアニールされる高温におけるTDPAC

スペクトルの測定から、 aft er-e ff ec t s による撹乱を受けていない (111In → )u1Cd /J)超

微細磁場・電場勾祀にもとづく angular frequency wL, wQを決定した。これらのデー

タをもとに室温までのスペクトルが WQまたは超微細磁場と電場勾祀の主帷との間の角

8 に分布を仮定することにより解析できることを示し、 1) またこの結果を a-Fe2釦中の

119sbの発光メスバウアースペクトルと比較した． 2) しかし｀ここまでの方法では分布

に寄与する励起状態を a-Fe2馬の結晶構造と関連して推定することは不可能であった。

そこで今回は a-Fe2恥中で 0 の値がgoo変化するMor i n 転移（250K) の下まで測定を行ない

aft er-e ff ec t s によって生成する励起状態の同定を試みた結果を報告する。

衷 試料は前回同様無担体の111In3令を水溶液から a-Fe2馬の粉末の表面に加水分解

的に吸着させ、水洗・乾燥ののち、空気中で1000°c に 2 時間加熱して 111In3～を a-

Fe2船粒子の内部に拡散させて調製した。約80 ｵ Ciの 111In を含む試料について、 2 個の

Nal シンチレーションカウンターにfas t -slow系を接続した装置により、ヒーターを備え

た液体窒素クライオスタットを用いて室温以下でTDPAC スペクトルを測定した。

結塁 測定の結果を、すでに報告した室温以上における代表的スペクトルと共に図 1 に

示す。縦軸は高次の項を無視したTDPAC係数である． Mor in点の上下で明らかにスペクト

ルの変化がみられる。

笠 a-Fez恥中のFe3• ィオンには6個の02―イオンが歪んだ正八面体状に記位していて、

電場勾酋aの主帷は<111>方向にある。 Fe3•のスピン、したがって Fe3令の核の位置に於け

る超微細磁場の方向はMor in点の上ではく 111> に直交し、 Mor i n点の下ではく 111〉に平行と

なる。

a-Fe2馬中に拡散した111In はマトリックスのFe3今イオンを置換すると考えられる。

約400°c以上では111In の EC壊変のaft er-e ff ec t s はTDPACの観測時間より短い時間でアニ

ールされ、 a-Fe2船の Fe3ャの位置にあって近傍に励起状態のないu1cd に対する超微細

磁場・電場勾配にもとづく angular frequency wL, w Q (Neel 点 (963K) 以上では後者のみ）

の重なったTDPAC スペクトルが硯測される （図 l (a) と (b)) 。これ以下の温度では、え

られたスペクトルは 0 =90° または0°, 77=0 を仮定した上での巣ーの（,J L, WQの組では解

あさいきちぞう•あんべふみとし•あんべしずこ•おかだたくや・せきざわひさし
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図 1 a-Fe2如中における (].].].In → )].].].Cd のTDPAC スペクトル： (a)987K, (b)693K, (c) 

と (d)293K, (e) と(f) 85K. (a)-(c) と (e) の曲線は e =90° またはoo, ，，， =0 を仮定し

た上での単一の WL, WQの組による解祈結果； （d）の曲線は WQまたは 8 にgauss

分布を仮定した結果； （f）の曲線は e, ，，，を自由にして、単一の WL, WQの組で計

算した結果。

析不詣であり（図 1 (c) と (e)) 、明らかにafter-e ff ec t s によりl.l.l. Cdの近傍に励起状態が

生成していることが分かる。室温までのスペクトルはすでに報告したように WQまたは

0 に Gauss 分布を仮定すると図 1 (d) の様に解析できるが、 Mor in 点の下85Kのデータはこ

の仮定のもとでは、満足すべき結果はえられない。そこで、 0=0°, 77=0 の仮定をおか

ず、t ~50ns の範囲で両パラメーターに自由度を持たせてフィッティングを行なった結

果、図 1 (f)に示すょうにt ~50nsの範囲で良い結果をえた。
これらの結果から85K においてはt；；；； 50ns で消滅する短寿命の励起状態と硯測時間3⑱

ns程度の寿命を持つ励起状態とがaft er-e ff ec t s により生成していることが結論される。

後者は本来のl.l.l.Cd に近いパラメータをもっていて、これらの平均がt ~50nsの領域で観

測され、 9 および 7 のゼロからのずれとして解析結果に現われているものと考えられる。

室温においては後者の励起状態の寿命が短くなり、その比率の時間的変化が WQまたは

0 の分布として解折されたものと思われる。

1) K. Asai, F. Ambe, S. Ambe and H. 

Japan, ~, 4109 (1984). 

2) F. Ambe, K. Asai, S. Ambe, 

Int., I色 1197 (1986). 
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CHEMICAL EFFECTS OF THE EC DECAY OF 111In IN a-Fe心 BY TDPAC 

The Institute of Physical and Chemical Research 

Kichizo Asai, Fumitoshi Ambe, Shizuko Ambe, Takuya Okada and 

Hisashi Sekizawa 
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1 C 1 2 T 緑スペクトロメトリー；こおけるサム苅果とその補正

（阪大理） 0桜定羊介、墳山明彦、斎藤
（原研） 馬場澄子

直、馬場 宏

はじめしこ

線源と検出器の距離がごく近い状態で r 線護1定を行なう場合、いわゆるサム効果が顕著にな

る。つまり、検出効率が大きいためにカスケードによって同時に放出される r 線を同時に惑じ

て、問題の r 線の光電ピーク強度の減少が起こる。

一般に、 i番目の r 線 r iしこついて実測したピーク面積N1' はカスケード r 線によるサム効果

を考慮すると次式で与えられる。

N1'=N 。f I e (E 1. ct)-Na f I e (E 1, ct)~ WI  i O) p 1(r J) e t(E J. d) 

+N。~ f冨W J k(O)e(E J ,d)e(Ek, d) 
J. K 

(l) 

ただし、 N。しま単位時間当たりの壊変数、f心ま r iの放出確率、£ (E, d) とE:t (E,d)

はそれぞれ、検出器の有効域の端から線源までの距離が d の時、エネルギー Eなる r 線に対す

る光電ピーク計教効率と全計数効率である。さらに、 W iJ (0)は r iと乙の角度相関関数、 P

i (r j）は r JOJうち r iとカスケード関係にあるものの割合、f <J kしま r 1 とクロスオーパーの

関係にある乙といの放出確率のうちどちらか小さい方の値を表わし、式中の和は該当するす

べての r 線の組について取るものとする。

(1) 式右辺第一項はサム効果が無視できる条件で得られる光電ピーク面積N 心こ等しい。

もし、 C と£ tが (2) 式のようにジオメトリー（こ無関係な因子とエネルギーに無関係でジオ

メトリーのみに依存する関敦との積の形

｣(E 1. d)= E:0(E 1)XF(d) 

｣t(E1.d)=E:t0(E1)XF'(d) (2) 

と近似的にみなすことができ、さらしこF'=F と近似することが許されるならば、

筒単に (3) 式で表わすことが可能になる。

N1' 

(1) 式は

= l -k1F(d) (3) 

Ni 

ここで K はジオメトリーしこ依存しない r 心こ固有な量である。

実験

この近似が許されるか否かを知るために、 152E u の各ピークについて、 (3) 式の晋遍的

な関敦F (d) を見出すことを試みた。まず、 (3) 式左辺の量は単色 r 線標準線源で求めた

さくらばようすけ、よこやまあきひこ、さいとうただし、ばばひろし、しえばすみこ
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真の計歌効率；こ対する r ．の見かけの許薮効率の割合で与えられる。そ‘3結果、 F として

o for d 三 d l 

F(d)= (4 5) 

d - i - d.  -1 for d < d ; 

が実測値をよく再現することが見出された。ただし、 d ：しま r ：しこより呉なる定数である。この

定薮 d は又検出器刀ゞ異なれば異なる値をとるが、検出器毎しこ d 1 の最小値を見出すことが出来

る。

(4) 式；こまとめられた結果は、関数F が個々の r 線に特有の定数 d iを含むことを示して

おり、これは初めの要請 ((2)式）と矛盾している。しかし、現実には 1 ％以上の放出確率を

持つ 152E u の r 線のほとんどについて (4) 式が成立することが確かめられたので、むしろ

積極的に (3) 式と (4) 式によって、現象論的ではあるが筒単にサム効果を記述する方法を

見出したと言える。

次しこ、この方法を適用して、近いジオメトリーで未知の r 線を測定した場合のサム効果に対

する補正方を考える。試料の r 線測定を少なくとも検出器に近い二、三点の距離で行うことは

現実問題として可能と考えてよい。その時サム効果があれば、注目する r 線の光電ピーク面積

を計数効率で割った値は、 d-1 しこ対してその r 線固有の d まで直線的に変化するであろう。

ただ、充分離れた位置での測定が可能でなければ、 d iを求めることは出来ない。

結果
今回3 つの異なった検出系について 152E u の r 線を

用いて検討したが、そのうちの 1 例をF'ig ,1 しこ示す。も

し、充分離れた位置でのデータがないとすると F=O しこ

なる点が不明となり、絶対 r 線強度を与える縦軸との交

点は図中の斜線を施した範囲のどこかになる。すなわち、

この手法で求めた絶対強度には余分な不確定要素が加わ

るが、ここで想定したような劣悪な条件では許容しうる

程度の不確定さであると言える。
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rig.1 Examples of evaluating unknown r-ray intens 

ities applied to 152Eu r-rays measured with large 

sum effects. 

GAMMA-RAY SPECTROMETRY ACCOMPANYING APPRECIABLE AMOUNT OF THE SUM EFFECTS 

Faculty of Science, Osaka University, 
Tadashi SAITO, Hiroshi BABA, 
Japan Atomic Energy Research Institute, 

Yosuke SAKURABA, Akihiko YOKOYAMA, 

Sumiko BABA 
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（東北大学・理） 〇伊澤郡盃、 関根 池、 吉原賢二

（緒言）

メソーテトラフェニルポルフィリン (5,10,15,20ーテトラフェニルポルフィリン、

TPP と省略する）は、ピロール環とベンゼン環を分子内に持つ大共役環状化合物であ

る。 NH基、ピロール環の CH基、およびベンゼン環の CH基の三種の化学状態の異な

る水素を分子内に持ち、これらと反跳トリチウムの置換反応は固相における反跳トリチ

ウムの化学的挙動に興味ある知見が得られると考えられる。前回までの報告で、固相で

も気相と同様に酸素スカベンジャーの効果は認められたが、ヘリウムモデレーターの効

果は反跳トリチウムの減速の大部分がTPP 固体中で起こるために気相とは異なった。

今回の報告では、反跳トリチウムの減速が TPP 中で起こらない厚さの薄い薄膜状の

TPP ターゲットを作成し、 T- f or-H 置換反応のトリチウム分子内分布を酸素スカベン

ジャー、ヘリウムモデレーター系について求め、粉末または気相における結果と比穀検

討した。また、ヘリウムモデレーター系の結果の考察のために LSS 理論による反跳，ト

リチウムの減速過程を理論的に計算した。

（実験）

15 x 15mm の kylar 膜に TPP を反跳トリチウ

ムの TPP 中の飛程の約1/10 である 10~20

ng/cm2 の厚さで蒸着しターゲットとした。内径

18IIII0 の石英アンプルに渭e 15cmHg、酸素ス

カベンジャー、ヘリウムモデレーターと共に封入

し日本原子力研究所のJ RR-4炉で 3 分間熱

中性子の照射を行ない、生成物の分離は図 1 に示

した。 HT は窒素気流中でアンプルを開封し酸化

銅 550℃で酸化し、 Mylar 膜は酸素気流中 700

℃で酸化し HTO としてトラップした。 TPP は

My lar 膜からクロロホルムで溶出し、水で抽出し

NH基、ラビール水素に分布するトリチウムを求

めた。クロロホルムから精製した TPP は、ベン
ゼン溶液でクラウンエーテルを触媒として遇マン

ガン酸カリウムで安息香酸に酸化分解した。安息

香酸と TPPの比放射詭の比較からベンゼン環と

ピロール環のトリチウムの分布を求めた。

Irrad. T 「P onHVlar Fill11 

HT in N2 flow-HT 
I 

CHC13 soln. 

ト― Mylar
Extracted Fil• 
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図 1. 生成物の分析法

いざわぐんぞう、 せきねつとむ、 よしはらけんじ
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（結果こ考察）

埒去ーウベ：／ジャー r ，： 薄摸状惣の T?? でも粉末状態と司禄：こ竣索のスカベンジャ

一添，叩により添叩しない系よりも CH結合；こ分布するトリチウム収率：ま減少しズヵベン

ジャー効果が認められた。 CH 結合の内容であるベンゼン環とビコール環のトリデウム

の分子内分布は薄膜状と扮末状の TPP で一致し、スカベンジャー添加の両系で：お司等

の T- f or-H 置換反応が起こっていることが明らかとなっだ。また、高ニネルギー領域

で反応すると推定されるペンゼン環へのトリチウムの分布は酸素スカベンジャー添加で

増加した。しかし、薄膜状態の TPP では酸素を添加しない系でもラピール水素に分布

するトリチウムは粉末状の TPP よりも多く、薄膜表面に吸着された水、または酸素分

子が酸素のスカベンジャーと同等の作用をしていることが認められた。

ヘリウムモデレー々ー系： LSS 理論による反跳トリチウムの減速過程の計算はヘリ

ウムモデレーターの圧力 40 、 70cmHg、1. 6 気圧について内径 18mm の円筒形のターゲッ

トについて行なった。計算の結果ヘリウムモデレーター系について次のことが推定され

た。 （1) ヘリウムモデレーターの圧力に依存せず反応に関与するトリチウムのエネル

ギースペクトルは相似となる。 ヘリウムモデレーターの圧力 40cmHg、1. 6 気圧にお

けるベンゼン環とピロール環のトリチウムの分子内分布は一致し、実験的にもこの結果

は認め得るものであった。

ヘリウムモデレーター中の反跳トリチウムの飛程は 40cmHg、 1 、 6 気圧で1. 6 、 0.56

cm であり、ターゲットからこれ以上の距離で生成する反跳トリチウムは完全に減速さ

れて反応に関与しない。その結果（2) この反応に関与できるトリチウムの数はヘリウ

ムモデレーターの圧力で約 1/5 に減少する。しかし、全トリチウムに対する HT 、

CH結合、ラピール水素、 Mylar 膜におけるトリチウムの収率はヘリウムモデレータ

ーの圧力の増加に従って HT の収率は増加し、 Mylar 膜の収率は減少したが、その他

の CH結合、ラビール水素の収率は変化しない。これは、完全に減速された熱領域のト

リチウムも CH結合、ラピール水素に反応し得ることを示し、さらに検討が必要である。

Table 1. Intramolecular Distribution of Tritium in TPP 

Target Target 02 Pressure Benzene Pyrrole 

Form cmHg Ring Ring 

Free TPP Thin Film 

゜
61 39 

Powder 

゜
54 46 

Thin Film 30 64 36 

TPP + 02 Powder 20 59 46 

Powder 54 64 36 

屯IE RECOIL TRITIUM REACTION WI'lH TET碑ENYLPO斑HIRIN III.'lliE RECOIL TRITIUM 

REACTION 田 ING 'lH IN TARGET. 

Faculty of Science, Tohoku University, Gunzo IZAWA, TsutomuSEKI:r:-IE, and Kenji 
YOSHlHARA 
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1 Cl 4 木、写在．ポ1レフィリン／藷沐会合、~I豆店におIT る反芸的浮r

（記皮尺・イ乙） 小111公こ 0丘司辛， 池王長三

圧 I国羞届錯ぷ烹にお 1するJ文跳必平t'1 工／従禾＇）デンション‘i直が＇しばし 1;C専吠び対象
こり I司1立1志効果マアニーリング拳もなど l こもとづ｀、、て／その茂虚ゃ反跳猷星、搭品の
裕キ知名なか＇，，v議論こ八てこた。し”｀し＇）テンジョン（よ， lよと戸全ての場冷単一のブロ
セスによって生じるものてばなく＇‘`くつがつ 7ロセスの寄年の和の、桔果と L てあらわれ
る。こらに，＇）テンショ冴直呼」硫跳伍戒叩叶婢fJ｀らノこ八；の 7゜ lユ包スの容牛吋史
合、、賃疇ェ、こる＇甦粁、il.よことに改少ない。こ0)ようr.;_点這服すべく，芯命麟ょ，
含届、祐レフィ＇），｀，銹年、しと ';1 _J:_1 f' I 水落｀『応‘の己レ吹迄壬‘応非常に大こな超忠ぷ彰t.色
ざ絲；、もして般近閉免＂ゞ逍めら几て、、る及容江T、o Iレ 74'‘) ン錯繹:,,ef)ヤて｀，函 1 ，こ示丁テトラ玖
(4-N ーメ千ルピ＇） ： ‘‘1 レ）;t," 1レフィン頂翠丁げ巧 P)錨’否イオンと l テトラ（p -カ

1しポ｀そら、フェニ I レ）ボ゜1 レ 7 ィン（硲品TCPP ")苔冗、イズンの（ 1 ： 1) 会合物叩和知

して＇f恥れることかも£ L たバ‘1 ャ、こ這這か歪翫 l 、た以下に来丁よう rよ紐含この

錦知直畔冷物，．すなり"5 _ H3c、+ +,CH 

[Zぷ五り）］ [ CぷTCP p)]、
N""- 戸N'-··3 Hooe、_ _COOH 

[ Cu. (TM fy?)] [ Z.... (T C PP)]) 

')] 
I 

[ Cl.¥,(TM ?y P)] こ CぷTG PP)] 

賛応し／これーうも缶l勤放紅氣歴打
および痣f1生唸妍中沼 L' む:;_'.£ H3c + _ + ｷcH3 HOOC 

ミ

謬種につヽ‘て直証砕t.：史J足 L, TMPyP TCPP 
' 反応t1) 7゜ロセ／又べついての存窓t試 1目 1. Structural Formulas for Water-soluble 

みた。 Metalloporphyrins 

四 国わ謡製四知・無金属守lP、IP らj:.,か草全没，丁CPP t吐入し／土に文ぶ`‘’’ 

硫法に従ーってこれ、うに中'-金底逗入 LTこ．：たに目的と謬会合体試叶に汀応すが含欣，
TMr1 f'錯江心底T9,::_ pp餌，瓦ば、落夜t /含よ礼る錯知をI’'等モ Iレになるように；’昆
合し数峙靡人J::..牧翌 l 「このう，国的 c 戸、地紅心甜が四旦得た．
這釘疇疇叫、国立Jt.大該哩応電戸 1'T・I 7 て行）た。昂ス『紐、エネげ｀ー
11. 50 i'1:V -こ｀，謬疇戸応ー7°て 7"ネ・ットによ＇）応、した．頸疇叫収冷窒
煮気；；しに上、）一 1 3 O 詞；与ょこ｀喰却した，登で1’生芦咋；！＼ょ戸詞 TRICT,~ MARkJI. 
炉 l叫卓疇厄＇ 1 ドライア1 入1'.'亨却しつァぇ輩1行）た．
3)化蛉函照灯し戸詞塁年こ含む 3M NH-;.. こ\,,.— L M NH-,.OH ーエタ I_,レ(1 、.

1 : 2.）令：詮詞羞n‘ した使 I I且え 1:.,f、1 イオ：交茂茫； t主とした芦式心芋希1乍によ')/
企杓P錯知よ'j.'T こf P 鐸年、7 ラ 7 :ョ，｀に分益- I いだ叔，＜ ＼゜クト Iしがら各7 う
7 ；ョンにお Ir る着日該社滋i和砕□ 求｀のた。

おnゞわ巴みや／しょうじ｀びとし／ゞ l 「「こ｀ rよ n\'ぢ
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結果コ老寮
それぞれ心的
刃舟着目 l た
栽：文応た表i ,2

1 こ，了、す．各感打

の際の恙麟租
d)沿<7 ラ 7 ショ

ン 1 ：：ら心錯本

疇這 3 ，午
（こ示下．これら
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た；しにI::.身乙

迂ーうよ応 7゜ lコ
乙＜として lょ，

~? I ：：ポ内よ）

に建涅7ゞ討｀ら
れる 11\" !これ 5

") 70，ユセスの丼 j lsoln. J 

乞守食‘互正誼→伍ー 百ず
；守＇」：足丁る（こ l'l-. il辛ユ血 丘辛三竿

I 
がな｀）大阻這 I~ 2,. Chemical Sdparation Schema 

表)_ ~oss i ble Recoil Reactions Which Compose 

• Complex Yields 

ゑ 1. ~uclear "-eac~cons 
さ？ clremsscra illung :=acii acこ on

55 54 
ごu(T,n) こu'.12.7!:J 

70._, __, 59111 
:n (Y,n) :a (1 3. ah l 

66. 55. 
ぶ (Yぶ I ぶ (244 d) 

68._,., _, 5; 
2n(Y ，つ I C:.i (62.ohl 

6 4 --
ZnCY,2n)0"':n (9.!Jnl 

表 2. Nuclear Reactions 

表 3. Complex Yields 
＇き）

Sam;, ょa i ::~1:-,<;>戸） ：ば·ょ心：：西 1 :; [Cこ 9~P預！ : : ：コ土全 9 : 

F:cac-:~on i ~~西 で~? ! さ江,·P ?C? 

立n Thermal Neutron Irradiation 

63 64 
Cu(n,YJ"'Cu (12.7hl 

64 65 
Zn(n,y)""Zn (244 d) 

68 69m 
Zn(n, y) "'"'Zn (1 3.ah) 

立d 54Ca i ,=1 : :. 3=3. 5 1 2.3=3. 4 : 21 =: 

67 
ca I 9.::o., : 3. 吐0 ． 9 2. 5=3. : } 22. : =ｷJ. 3 

62 | ! 
Zn I 2.J:0.4 i J.5;,0.J I J.3;,J.4 ! 4.6=0.5 

65 
Zn! 2.2:0.4 I 3.6:0.5 I 4:1 I 4.0:0. 7 

69mzn 1. s=0. 3 _ _:_•旺:::I 4.:::.a I 年
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Yield 64cu - - 2.3=ー  ｷ4 1 2.3=° ・ 4
67cu I s.s.0.2 I 19.o.o.J I -
62zn I 2.1 I s.1 

65zn I 3がし, I -
69mzn / 3•1 / 5:1 

Irradiat土on: Bremsstrahlung 

(Tohoku Univ. Elect=on LIN AC l 

表千． Complex Yields 
r,1 

ごこ l [zn;::::Pl ]1[cu二~)]
Yield 6"'64 5 Cu 9.,,o. 2 3.6 之0.2 2. hO. 2 19. 7 が0.5

Zn 2.4,0.1 3.6,0.1 3.3 之0.2 2.7,0.3 

69mzn 6. 紅O ． 2 3 ．む0.2 J.1.0.2 6.9 之0.4

Reac-:.ion Abbrev. 

Type Elementary Reaction Process 
Syrnbol 

(1) CuTMPyP •···· Cu.•TI,!PyP (PRl) 

Pr imarァ CuTC?P ----- Cu •TCPP (PR2) 

Retentｷion 
ZnD!Pye ----- :nｷTMPyP (PR3J 

ZnTC?P ----- Zn•TC?P (PR4) 

(ZJ Cu• for Cu in Cu!MPyP (RRl) 

Reac-:ion Cu• !:or Cu in CuTCPP (RR2) 

Retent.ion 
五，， :or Zn in !nTI-1PyP (RR3 ]

2a• for こn in ZnTCPP (RR4J 

(3) 」 cu• EOr :n 江n !nDIPyP (Sl) 

Suostュtutio cu• far Zn in :nrc2P (S2) 

I Zn• for Cu in Cul'MPyP (S3) 

Zn• !:or Cu in CuTC?P CS•) 

(4) ZnTMPyP ----- Cu ヽ!":-fPvP I (S51) 

I 
Self 

Znrc?P •···· Cu •TC?P (SSZ) 
Subs'tit.ution 

Sample [Zn(TMPyP) I [ Zn(TCPPI J [Cu(TMPyP)] [Cu(TCPPI] 

Fraction TMPyP TCPP TMPyP TCPP 

Yield 6-4 -~cu 2.4:t:0.1 2.3之 o. 1 

65 Zn 2.4"0.2 2.JｱO.2 

69m Zn 4.2>0. 1 4.5>0.1 

Irradiation: Thermal Neutron 

(Rikkyo Uni V. TRIGA MARK JI) 

定t認T ても非常山五菌バ半う． L ǹ L ゞす｀
応戸，中心全届n\'冥なか念合王にあげる
飼紐遣応平ょ非睾噴柔刈文｀あると言
わご｀う；得了',よた中（こ｛叶—，，アロ匹くに

よ） t支之こ礼た L凡＇」足こ八濯知疇凸
') I これ；↑点，t含のて全河本を既祖ししつ？芸
索t nu しこいくこととする。

RECOIL CHEMISTRY IN WATER-SOLUBLE METALLOPORPHYRIN ASSOCIATES IN THE SOLID PHASE. 

Department of Chemistry, University of Tsukuba, Kimiya OGAWA, Hitoshi SHOJI and 

Nagao  IKEDA 
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1 C 1 5 

1 ．目的

コパルトフタロシアニン一亜鉛フタロシアニシ混晶系のホットアトム化学

その基本的な裸相

（筑波大・化） 0沖雄一・荘司隼・也田長生

演者らはコバルト、銅、亜鉛などを中心金属とする遷移金属フタロシアニン錯体における中

心金属の反跳挙動の詳細な解明を目指している。その手段として、以前からそれらの混晶試料

に対して照射実験を行っており、銅フタロシアニン一亜鉛フタロシアニン混晶系を用いた実験

についてはその一部を既に報告した。い 本発表はコバルトフタロシアニン一亜鉛フタロシア

ニン混晶系を対象とする研究の第 1 報であり、結晶形がa形の試料を制動放射線照射したとき

のリテンション値について報告する。

2 ．実験

［試料］ コパルト、亜鉛両フタロシアニン (CO p C 、 ZnPc) は、それぞれの高純度金

属粉末と 0 ーフタロニトリルを～270℃に保つことにより合成し、減圧昇華（10-2~10-3
Torr 、 500℃)及び洗浄を繰り返して精製した。 a形の試料は精製したフタロシアニン

を冷濃硫酸に溶解した後、氷水中で結晶化させて調製した。 a形の混晶試料は昇華精製した両

フタロシアニンを一定のモル分率で混合した後、同様の濃硫酸処理を行って調製した。

［照射］ 照射は東北大学原子核理学研究施設の電子ライナックで行い、白金コンパーターか

ら発生する最大50MeVの制動放射線を、～ 8時間照射した。照射の際には未転換電子をス

イープマグネットで除去すると共に、低温の窒素気流を噴射して試料を冷却し、不要な効果を

可能なかぎり除いた。照射終了後、試料は分離直前までドライアイス中に保存した。
［分離］ 照射した試料を Co む、 C u2+ 、 Znむの担体を含む冷濃硫酸に溶解し、氷上に注

いで錯体部分を結晶化させた。これを濾別して、ゲルマニウム半導体検出器により、沈澱、濾

液双方の放射能を測定し、初期リテンション値を算出した。

3 ．結果

着目した主な核反応は以下のものである。

59Co (r, n)58Co (70.8d) 

59 C o (r, 2 n) 57 C o (2 7 1 d) 

68 z n (r, p) 67 c u (6 I. 9 h) 

66 z n (r, n) 65 z n (2 4 4 d) 

70 Z n (r, n) 59m Z n (1 3. 8 h) 

コバルトと亜鉛のリテンション値（図 1,2,4,5) は、いずれも ZnPc のモル分率が増

加するに従って大きくなる傾向を示した。それに対して、 67 Cu のリテンション値（図3) は

モル分率しこほとんど依存しないことがわかった。以前報告した銅と亜鉛のフタロシアニン混晶

系においては、銅のリテンション値はZnPc のモル分率が増加すると減少しており、今回の

コバルトの挙動とは大きく異なっている。

おき ゆういち、 しょうじ ひとし、 いけだながお
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文献 1) 第28回放射化学討論会講演予稲集

2 C 1 7, p. 1 9 9 (1 9 8 4) 

HOT ATOM CHEMISTRY OF COBALT AND ZINC PHTHALOCYANINE MIXED CRYSTALS 
GENERAL FEATURES 

Department of Chemistry, University of Tsukuba 
Yuichi OKI, Hitoshi SHOJI, Nagao IKEDA 
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1 C 1 6 Cr (acac)31こお；ナる 55 ，：沢のボットア，、一（ヒ学と 1 テンション＇直つ司位本功

果

（立教大・原研，名大・理;i(〉 0松浦喪男，栗，百英3月，永原煮珪，

＊笠々木ヨー

1.はじめに クロムに関するこれまでのホットアトムの研究はs1crに関するものがそ(J)

ほとんどをしめ，それ以外のものは非常に少ない。とくに54Cr (n, r) 55Crでできる 55Cr

については，その半減期は3.55s:) 3.5os:)3.52sう）と穫々のイ目が表に記戟され，またそ(J)―

番最近のデータはColl i ns らにより 3.497 士 0.002sと報告されているが？その HAC につ
いては． 1961年に池田らがサイクロトロンからの中性子による Cr (N比油 (N ら）3で濃縮

した報告があり：）また 1973年にColl i ns らがK2CrO.でs1crと 56Crの収率について比餃しCr
(VI) のリテンション成分については同位体効果がなかったとの報告があるだけである。ヽI

さてリテンション値の同位体効果の研究については 2 つの諜震がある。 1 つはその元菜

のリテンション値の大小は反跳エネルギーから予想される傾向すなわち「反跳エネ）レギー

が大なもののほうがリテンションが小さい」と合致する部類に震するかそうでないかとい

うことであり，あと 1 つは．いわゆる初期リテンション(pr i mary retenti on) との関連

で，同位体効果はこの初期リテンションにおいてのみ大きく現れるはずであるので． 「リ

テンションが小さいほど初期リテンションに近いはずだから同位体効果が大きくあらわれ

る」かどうか．すなわち「同位体効果の大きさが初期リテンションの指憬となるかどうか

」ということである。'1)
本研究は， Cr (acacおをターゲット物質としてこれを中性子照射したときに50Cr と 54Cr

(J) (n, r) 反応によってできるs1crと 56Crの HAC挙動につき， とくにリテンション 1直しこ

たいする同位体効果があるかないか，またターゲットが固相のときと液相のときでどうな

るか，また照射温度を変えたり

スカベンジャーを加えてリテン

ション値を小さくしたときどう

現れるかをしらべようとするも

のである。

2. 実験 Cr (acac)s約100mg

を固体のまままたはベンゼン

溶液（10ml) として室温または

ドライアイス温度で原子炉の F

24孔で 2 分照射し，照射後ただ

ちにベンゼン溶液とし0.25H シ

ュウ酸溶液で 2 回振ってHAC

まつうらたつお．
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効果こより水溶性となってい

る衣封性クロムを水胃に古出

し，つぎこ水冨およびベンゼ

ン層の一蔀を試料皿二iこ翠発

乾曰して55Crからの 3 緑をタ

イムアアライザーモードのM

CAつき GM管で測定し，そ

の結果を持しここの目的のため

に開発した計算機プログラム

により解祈して55Crのリテン

ションを求めた。また s1 Crは

同一試料につき Ge (Li)検出

器で0.320MeVの r 線ビークを

測定することにより求めた。 •l) Asterisk denotes the "Single GM-MCA pair coun立ng".
3. 結果と考寮 結果の一部＊2) S: Solid sample, B: benzene solutュon sample, /F/: frozen 

を表に．また55Cr(J)測定デー ~~~~~~-~~c/: Cr'+ in very small amount is con1:ained as 

scavenger. 

タの解祈の例を図に示す。表＊ 3) R: room temperature, D: dry ice temperature. 

からわかるように， 55Cr(J)リ *`)Th~_normal i rrad~~ ti on_con~ iti on was at the F-position_of 

TRIGA reactor /100kW/ for 2 min, except otherwise noted. 

テンションはs1crよりも大き RSR: irradiation was done at the "rotary specimen rack", 

く，両者の比を全部について where the neutron fluence is 5 x 1 Qt1nj s.cm刃．
*5) Extraction was done only once. 

平均するとそのイ直は 1.115 土

0.027 である。この傾向は55Cr と s1crの反跳エネルギーの大小（景大反跳エネルギーはそ

れぞれ380eV, 903eりである）に一致しており．これはRu, Zn, Feなどでみられる傾向とお
なじである。ここで注意すべきことは．ターゲットが固体のときと溶液のときとを比較す
ると．溶液のときには明らかにリテンションが低下しているにもかかわらず．同位体効果

の大きさはまったく変りがないことである。本研究はまだ進行中であって．溶液系でFe3+

イオンなどをスカベンジャーとしてリテンションが＜ 1 %となった場合同位体効果はどう

なるか，大変興昧がある。

Ru.'1 :....=ad. I.::ごad`

~o. ＊さ’!:!ase 倉 2 でe.mp.., 5 5Cご

?.―`ra:C:.ie 、'弓J

5 :C= 

R-••aよue
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l. C. M. Lederer et al., Table of Isotopes, 7th Edn., 1978. 
2. W. Seelmann-Eggebert et al., Karlsruhe Nuklidkarte, 5th Edn., 1981. 
3. K. Yoshihara et al., Periodic Table with Nuclides and Reference Data, 1985. 
4. K. E. Collins et al., J. Inorg. Nucl. Chem.,~. 1706 (1977). 
5: N. Ikeda et al., Buli. Chem. Soc. Jpn. ，翌， 1705 (1961). 
6. C. H. Collins et al., 166th ACS NationalMeeting, Aug. 1973. 
7. T. Matsuura, in Hot Atom Chemistry, Kodansha, 1984, p.303. 

HOT ATOM CHEMISTRY OF 55Cr IN Cr(acac) 3 AND ISOTOPE EFFECT OF RETENTION VALUE 

Institute for Atomic Energy, Ri kkyo University, Tat.SUO MATSUURA, 
Hi deaki KURIHARA, Teruaki NAGAHARA 

Faculty of Science, Nagoya University, Ken'ichi SASAKI 
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1 C 1 7 x -'r 同時計薮メスバウアー分犬i去：こよる、 E ご逗差・-へJ研究

（都二大・理：｝ 90渡辺裕夫、遠藤和豊、を野韮敢

（高二研〉 村松久和

これまて、咳変換過程；こ＃引・ヒ学的没遺効果；こよって主成される異常頂〒西状忍臣は、そfJ)初

期過程；こおいてオーシェ過程くこよって主成される低エネルギー電子及び空孔が原因0）一つであ

るといわれている。しかしながら、この過程は極めて短時間のうちに起こり、また生成した異

常化学状態のものは、不安定なものが多く、特に固相においてはまだ多くは解明されていない。

発光メスバウアー分光法では、壊変原子一個一個の状態を、非破壊で観測することができ、

EC 、 I T 壊変：こi半う化学的後遺効果の解明には特に優れた手段であるが、観測時間がメスバ

ウアー励起状態の寿命程度（ 57Coで約140nsec) であり、それ以上早い事象の解明には不向

きである。しかしながら、 57Co のように二段階にカスケードに壊変するものでは（図 1) 、

二本の •r 線 （ 57Coでは 122keV及ひ14.4keVの r 線）しこより遅延同時計数メスバウアー分光法

が適用でき、かなり早い事象まで観測できる。しがしこの手法を用

いても、不確定性原理による線幅の変化やタイムフィルタリング苅

果によりあまり早い事象の観測は不可能である。教年前、小林等しこ o.3 16

より提唱された X-r 同時計教メスハウアー分光法• 1) は、 EC あろ

271 day 

57co 
27 

EC 

0.014 -

いは、 I T 壊変の直後の状態を明らかにすろ可能性があり興味ある

分光法である。また X-r 同時計数メスバウアー分光法は、カスケ

ードに二本の r 線を放出する核種てある必要はなく、

11 9Sb • 119Sn や、 1251 • 125Te の様な第二励起準

位を通らない壊変形式のものであっても、測定が可能で

応用範囲が広い。

s7coでは EC壊変の際、その60悶がK オージェ効果を起

こし、 30店がK-X線を放出するが、これらの事象は、相

反する事象であり、このK-X線と 14.4keVのメスバウア

-r 線とを同時計教することにより、初めの、 EC壊変

において K オージェ効果を起こさなかった核の、化学的

状態を観測することができ、得られた同時計数メスバウ

アースペクトルと、通常の発光法によるメスバウアース

ペクトルを比較することにより、オージェ効果の化学的

後遺効果への影蓉を評価することができる。
図 2

57 
26Fe 

図 1 57Coの填変図

X•T同時計数メスパウアー分光法プロックダイアグラム

わたなべやすお、えんどうかずとよ、さのひろとし、むらまつひさかず
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実験

今互はヨウ素酸：：J＼,'し・を試科とし、こマ咤を 57Co て

デ‘‘` Jレしたも，Jっ←：：m it)3.)2 を母源とし、フ、デこレス箔

(25 1.1. m；，を吸収沐こして、室品で X-r 司時計教およ

ーツ竺通常の（時間積分された）発犬メズ、ハウアースベタト

ルを設測した。 また比較のため、ヨウ素竣鉄(ill)

re( i 03)3 の透過法；こよるスペクトルも測定した。

測定系のプロックダイアグラムを図 2(こ示す。マルチ

チャンネルアナライザーとしては、 PCSOOlMK 11 を用いた

↓分割並列MCS 心）を｛吏用し、同時に X-r コィンシデ

ンスメスバウアースベクトルと通常の発光メスバウアー

スペクトルとを颯測した。

57Co線源の強度は、 約60µC iとし、分解時間は約 0.5

µsecとした。

結果

図 3 しこ得られた同時計敬スベクトル及び発光スベクト

ルを、図4 にヨウ素酸鉄 (m) の透過スペクトルを示す。

これらを比較する限り、同時計敦スペクトルと発光スベ

クトルとは、ほとんど一致しているといえる。しかしな

がら図 3 の 0.5mm/sec 付近の 3 価の鉄のピークを回4 と

比較すると、発光スペクトルではQ. s. が観測された。

さらに現在F'e(I I) (I 03)2 のスペクトルを親測中であり

この結果と•！井せて議論する予定である。本実験から明ら

かにされたことは、室温での実験ではあるがオージェ効

果の有無しこ拘らず、同一の状態が結果的には得られたこ

とになる、従って再面列は、オージェ効果の起こる以前

に起こってしまい、壊変後のう7Fe 原子をとりまく雰囲

気により極めて早い段階で最も安定な化学状態となって

いると考えられる。

• 1) 小林 第29回放射化学討論会講演予稿集、 48 (1 985)

• 2) 遠藤、間柄、浜島、中原、孤田 第28回放射化学討論会講演予稿集、 57(1984)

X,y-COINCIDENCE :-1:0SSBAUER SPECTR叩 OF 57co-LABELLED Co(IO~) 
3'2 

Department of Chemistry, Faculty of Science, Tokyo Metropolitan University 

Yasuo WAT窪紅泡， :<:azut oyo :SNDO, Hirotoshi SANO 

The National Laboratory for High 口nergy Physics, Hisakazu MUR出1ATSU
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